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1. 研究実施の概要 
 

単一分子や量子ドットなどナノ量子系の状態を金属電極により電気的に制御・読み出す

ことができれば、演算や記憶を司る情報処理デバイスに革新をもたらすことができる。本

研究では、精密に構造制御したナノギャップ電極により単一分子、InAs 量子ドット、グラ

フェンへの接合を作製し、金属接合を介した１電子の注入と金属／ナノ量子系接合が発現

する新規な物理現象の解明とその高機能デバイスへの展開を目指し研究を行っている。 

本年度は、単一分子接合の作製に不可欠な原子レベルのナノギャップ電極作製技術とし

て有効な通電断線法を精密化し、金やニッケルなどの金属種に適用するとともに、エレク

トロマイグレーションの素過程を実験と理論の両面から明らかにしつつある。さらに、単

一分子で架橋された接合におけるダイナミクスの理論を構築するとともに、単一分子接合

のテラヘルツ分光に向けた準備を行った。また、単一量子ドットに強磁性電極、超伝導電

極を形成したときの新規な伝導現象（スピン相関伝導、超伝導）などに関して、物理とデ

バイス応用に関する知見を得た。また、グラフェンと超伝導電極との接合の作製に成功し

た。 
 

2. 研究実施内容（文中にある参照番号は 4.(1)に対応する） 

 

本研究では、ナノ量子系として、金属と整合性のよい単一分子、InAs 量子ドット、無機

ナノ微粒子、グラフェンに着目し、金属電極との接合の作製と界面の制御を行うとともに、

電極からの電子（または電子対）の注入とナノ量子系が発現する新規物理現象の解明とそ

のデバイス応用について研究を行うことを目的としている。 
しかし、単一分子や量子ドットなど、bottom-up 的なナノ量子系のサイズは非常に小さく

（典型的には 1 nm～数十 nm）、かつ分子や量子ドットの位置がランダムであるため、金属

電極によりナノ量子系にアクセスすることは非常に困難である。さらに、金属／ナノ量子

系接合界面のミクロスコピックな構造は、系の量子力学的な結合の強さを支配する重要な

要因であるにもかかわらず、ほとんど未解明な状態にあり、伝導特性は素子毎に大きく変
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動する。また、グラフェンにおいては、その特異な性質が解明され始めているが、金属接

合の影響やその制御についてはほとんど調べられていない。 
このような状況をふまえ、本プロジェクトの２年目である本年度は、全研究を通しての

基礎となる安定したナノギャップ電極／ナノ量子系接合を高い歩留まりで作製するための

基礎の確立を継続するとともに、特に量子ドット／電極系が示す新規な物性の解明を行っ

た。 

（１）再現性・安定性に優れたナノギャップ金属電極／単一ナノ量子系接合作製のための基盤技

術の確立 

①原子レベルで制御されたナノギャップ電極の形成技術の確立－エレクトロマイグレーション

の素過程の解明 

従来、原子レベルの金属ナノギャップ電極の形成技術として最もよく用いられる通電

断線法は、エレクトロマイグレーション効果を利用して金属を断線させる方法であるが、

ナノメートルオーダーの金属接合で通電断線させることにより、原子が接合よりはずれ

ていくときの条件を詳細に調べている。図１は、接合コンダクタンス GJ が 40G0（G0は

量子化コンダクタンス 2e2/h）以下の領域で、極微金接合に電圧を印加したときの（青線）、

接合コンダクタンスの変化（赤線）をプロットしたものである。G0 程度のステップ的な

コンダクタンスの減少が現れており、接合から１原子ずつ金がはずれていく過程が明瞭

に見えている。この時、ちょうど１原子がはずれるときの接合電圧（臨界電圧 Vc）をヒ

ストグラム化したものが図２である（この分光的な手法は、我々が新たに開発したもの

であり、エレクトロマイグレーション・スペクトロスコピーと呼んでいる）。図２に示

すように 0.42 V に明瞭なピークが見られる。この値は、金表面における金原子の拡散ポ

テンシャル（0.4-0.44 eV）と一致する。さらに金線の信頼性寿命から求められた熱活性

化エネルギー（0.42 eV）とも一致するという驚くべき結果が得られた。 

このことは、数十原子という極微領域では、従来、エレクトロマイグレーションで重
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図１ 極微金接合に印加した接合電圧 VJ

（青）とそのときの接合コンダクタンス GJ

（赤）。 
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図２ １つの金原子が接合からはずれるときの接合

電圧（臨界電圧；Vc）のヒストグラム（エレクトロ

マイグレーション分光）。図は、エレクトロマイグレ

ーションの素過程を模式的に表したもの。 



要と考えられてきた①電子流による原子への連続的な運動量移動や②局所的なジュー

ル熱は支配的ではなく、接合における１電子から１原子への運動エネルギー移動がエレ

クトロマイグレーションの素過程であることを強く示唆している。さらに、金とニッケ

ルでは明瞭な金属種依存性も観測されている。8） 

理論面でも、エレクトロマイグレーション過程によるナノギャップ制御の機構を解明

するため、１次元金原子鎖に金原子が吸着した系に対して非平衡第一原理計算法および

運動学的モンテカルロ法を適用して検討を行った。 
②InAs 量子ドットの位置と組成・形状制御 

これまでの我々の研究により、量子ドットサイズと金属／ドット接合界面のトンネル

抵抗に強い相関があることがわたっていたが、成長温度が異なる量子ドットを作製し、

その単一電子トンネル抵抗を系統的に調べたところ、抵抗がドット／基板界面における

In と Ga 原子の相互拡散による量子ドット内の組成傾斜に非常に大きく依存することが

明らかになった。図３上図は、従来より低い 470 C で成長した直径 60 nm の量子ドット

を用いて作製した単一量子ドットトランジスタの特性を示したものである。d 軌道まで

明瞭な殻構造が観測される。470 C と 500 C

で成長したドットを s-p 軌道間のエネルギー

で比較すると、500 C で成長したドットの実

効的な直径が 470 C で成長したものに比べ

て約 15 nm 程度小さいことがわかった。これ

は In と Ga 原子の相互拡散効果でよく説明で

きる。さらに図３下図は、470 C と 500 C で

成長したドットの s 軌道のトンネルコンダク

タンスを比較したものであるが、In と Ga の

相互拡散が抑制される 470 C で成長したド

ットでは、高いコンダクタンスが実現できて

おり、成長温度がトンネル抵抗の制御に非常

に有効であることが明らかになった。10） 

一方、量子ドット／金属接合の歩留まりが

低い理由が、自己組織化結晶成長プロセスに

おけるドット位置のランダムさである。本研

究では、結晶成長前に電子ビーム露光法など

により基板に極微小ピットを用いる方法を試

みてきたが、成長するドットサイズが大きく

単結晶でないことや、ドット近傍に欠陥が多

く存在することが判明した。そこで、これら

0
VSD (mV)

V G
 (V

)

-20 20
0

1

10-10

2

-30 30

10-13

10-11

10-9

10-8

10-10

10-12

dI/dV (S)

0

2

1

6

12

0
VSD (mV)

V G
 (V

)

-20 20
0

1

10-10

2

-30 30

10-13

10-11

10-9

10-8

10-10

10-12

dI/dV (S)

0
VSD (mV)

V G
 (V

)

-20 20
0

1

10-10

2

-30 30

10-13

10-11

10-9

10-8

10-10

10-12

dI/dV (S)

10-13

10-11

10-9

10-8

10-10

10-12

dI/dV (S)

0

2

1

6

12

 

40 60 80 100
10-11

10-10

10-9

10-8

10-7

10-6

10-5

InAs QD Size, D (nm)

C
on

du
ct

an
ce

 (S
)

470 C

500 Cs-shell

40 60 80 100
10-11

10-10

10-9

10-8

10-7

10-6

10-5

InAs QD Size, D (nm)

C
on

du
ct

an
ce

 (S
)

470 C

500 C

40 60 80 100
10-11

10-10

10-9

10-8

10-7

10-6

10-5

InAs QD Size, D (nm)

C
on

du
ct

an
ce

 (S
)

470 C

500 Cs-shell

 
図３ （上）470°C で成長した直径 60 nm
の量子ドットを用いて作製した量子ドッ

トトランジスタのクーロンダイアモンド

と（下）470 C（●）と 500 C（○）で成

長した量子ドットを用いて作製した単一

ドットトランジスタの s 殻コンダクタン

ス。 



の問題を解決するために AFM による局所酸化を用いた位置制御法の検討を開始した。 
③グラフェン SQUID 構造の作製 

グラフェン SQUID 構造を作製するため、劈開法を用いてグラフェンを作製した。図

４(a)は SiO2基板上のグラフェンの光学顕微鏡写真であり、その大きさは 30 μm2程度と、

素子の加工に十分な大きさが得られた。ラマン分光より、今回作製したグラフェンが単

層グラファイトであることを確認している。さらに、２つの超伝導電極でグラフェンを

挟んだ接合を用いて、グラフェン超伝導磁束量子干渉計(SQUID)の作製を行った。今後、

素子の測定を進める予定である。 

 
（２）金属電極／単一ナノ量子系が発現する新規物理の解明 

単一ナノ量子系／金属電極の接合においては、ナノ量子系の電子の軌道、スピン、電子

間相互作用、電子－格子相互作用や、金属電極が持つ特徴（超伝導、強磁性など）により、

多彩な物理が発現すると考えられる。そのような金属電極／ナノ量子系が発現する新規な

物理の探索・解明を行っている。 
①InAs 量子ドット中の電子スピンと電極の相互作用 

InAs量子ドットにおけるスピン軌道相互作用の定量的評価を行ない、スピン軌道相互作用エ

ネルギーが最大で 100 eV 程度と、大きいことを明らかにするとともに、外部磁場の角度を変え
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図４ (a)グラフェンの光学顕微鏡写真 （b）ラマン分光の測定結果 （c）グラフェン SQUID 

(a)

(b)

(a)

(b)  
図６ (a) Ni／量子ドット／Ni 接合の電子数 N 
= 1↔2 のクーロンピーク付近の TMR と(b)その

伝導機構の模式図 

 
図５ ゲート電圧と磁場に対するクーロンピーク

の励起スペクトル測定結果。基底状態と励起状態が

スピン軌道相互作用に起因する反交差を起こして

いる。 



ることによりこのスピン軌道相互作用エネルギーをゼロまで制御できるという新しい知見を得た。
11） 

さらに、電子数を N = 0,1,2,3 の範囲で制御可能な単一 InAs 量子ドットに対して強磁性

ナノギャップ電極を作製し、スピン伝導を観測した。N = 1↔2 の単一電子トンネル領域

においてトンネル磁気抵抗効果（TMR）が明瞭に観測されたが、この領域において観測

される TMR は負の極性のみであることが明らかになった。観測した負の TMR 効果は通

常のスピン注入・スピン蓄積描像では説明できない現象であり、量子ドット中の準位が

スピン分離したことによるスピン依存伝導によるものと考えられる。3, 4） 
②ナノギャップ接合における超伝導電流の観測 

超伝導／InAs 量子ドット／超伝導接合において、電極とドットの強結合状態を実現し、

超伝導電流を観測することに成功した。さらに電子数が奇数領域では超伝導電流が電子

間相互作用により抑制されるパリティー効果が起こるという新しい結果を得た。13）しか

し、奇数電子であっても近藤効果が発現した場合、接合から通常の 0 接合へと転移し、

超伝導電流が増大されることを示す結果

を得た。これは近藤相関がクーパー対トン

ネルを促進する可能性があることを実験

的に示す重要な結果で、今後、理論解析と

ともにメカニズムを詳細に検討する（論文

準備中）。 
③単一分子架橋系の伝導ダイナミクスの理

論 

分子架橋系の電子伝導において、電子と

分子振動の相互作用が比較的強い場合に

は分子と電極間の電子の出入りが分子振

動を励起してエネルギーの散逸効果が大

きくなる。このような状況における架橋系

のコンダクタンスを解析し、クーロンブロ

ッケードと類似したポーラロンブロッケ

ードと呼ばれる現象が出現することを明

らかにした。一方、分子鎖の架橋系におい

ては、電子が分子振動の衣を着た擬ポーラ

ロン状態によって伝導が起こり、その裾の

広がり方電子の移動度に重大な影響を及

ぼすことを明らかにした。 

 

3. 研究実施体制 
 
（１）「平川」グループ 

① 研究分担グループ長：平川 一彦(東京大学、教授) 
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図８ チオフェン分子におけるポーラロンブ

ロッケード：バイアス窓に分子の軌道準位が入

っても、共鳴トンネルの確率は分子振動との相

互作用によってかなり抑制される。 

 
図７ 超伝導体/InAs 量子ドット/超伝導体で観

測された超伝導電流特性 



② 研究項目:「ナノギャップ電極／量子ナノ系接合の作製とその物理と応用の研究」 

・分子接合作製技術の高度化 
・量子ドットの位置・形状制御と金属との接合界面の電子状態の解明 
・分子接合／量子ドット接合の伝導ダイナミクスの解明と制御 
・単一分子接合による新機能の創出 

 

（２）「大岩」グループ 

①研究分担グループ長：大岩 顕(東京大学大学院、講師) 

②研究項目：「超伝導ナノギャップ接合の物理とスピンを利用した情報処理技術の研究」 

・量子ドット／超伝導・強磁性界面の電子相関に起因する新規現象の観測とその解明 
・既存試料での超伝導電流の観測 

 

（３）「町田」グループ 

①研究分担グループ長：町田 友樹(東京大学、准教授) 

②研究項目：「量子ドット/強磁性電極接合の物理と応用の研究」 

・強磁性/半導体界面の向上 
・トンネル磁気抵抗効果の制御 
・単一量子ドットスピンバルブ素子における電子数・軌道状態制御 
・スピンフィルター効果の実現 

 

（4）「高柳」グループ 

①研究分担グループ長：高柳 英明(東京理科大学、理事・教授)/(（独）物質・材料研究機構、

主任研究員) 

②研究項目：「グラフェン／超伝導接合の物理とデバイス応用」 

・超伝導／グラフェン接触界面の作製とその特性解明 
・SQUID の開発 

 
（5）「塚田」グループ 

①研究分担グループ長：塚田 捷(早稲田大学、教授) 

②研究項目：「分子およびグラフェン架橋系の機能探索」 

・エレクトロマイグレーションの理論解析 
・ポーラロンブロッケードと擬ポーラロン伝導 
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