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§１．研究実施の概要  

 

 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で制御されたギャップを有する電極の

作製の詳細な解析から、金属のエレクトロマイグレーションの素過程や臨界電流について、従来と

は全く異なる物理描像を明らかにした。また、C60 分子を用いて単一分子接合を作製し、単一電

子トンネル効果を観測するとともに、その伝導特性に分子振動に起因する微細構造が現れるのを

確認した。さらに、単一量子ドットを介した伝導に関して、引き続きトンネル抵抗や位置・形状の制

御に取り組むとともに、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

ピンブロケード効果や超伝導と近藤効果の相関など）に関する研究を進めた。 

 

 

§２．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 (東京大学生産技術研究所、教授) 

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 
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（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・強磁性接合における電子相関に起因する新規現象の観測と 

 その解明 

・量子ドット／超伝導接合における超伝導電流制御素子の開発 

・単一電子スピン制御素子の開発 

 

（３）「町田」グループ 

① 研究分担グループ長： 町田 友樹 (東京大学生産技術研究所、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 

・多機能スピントロニクス素子の実現 

 

（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) 

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)「高柳」グループ 

① 研究分担グループ長： 高柳 英明 (独立行政法人物質・材料研究機構、主任研究員) 

② 研究項目： （４）と同じ 

 

（６）「塚田」グループ 

① 研究分担グループ長： 塚田 捷 (東北大学、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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§３．研究実施内容  (文中右肩の引用番号は（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。 

 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。 

３．１ 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。

我々は、通電断線プロセスにおけ

る電圧印加にフィードバック制御を

導入し、電気的なストレスと原子移

動の関係を詳細に解析した。1)
 

 図１(a)は金ナノ接合に電圧を印

加したときの接合伝導度の変化を

プロットしたものである。縦軸は、量

子化コンダクタンスの単位に規格

化してあり、接合部の原子数にほ

ぼ対応する。伝導度は量子化コン

ダクタンスの整数倍の値にほぼ量

子化されており、金属ナノ接合がバ

リスティック伝導を示す量子ポイントコンタクト状態にあること、また電圧印加とともに１原子ずつ原

子がはずれていくことが見て取れる。このとき、原子がはずれる電圧を臨界電圧 Vcと名付け、それ

を金、銅、ニッケルについてヒストグラム化したものが図１(b)である。また図中の矢印は各金属につ

いて報告されている表面拡散ポテンシャルの値である。図からわかるように、接合電圧が金属の表

面拡散ポテンシャルに等しくなったとき、原子移動が起きることがわかる。このことは、バリスティック

領域では、従来の高電流密度状態下における多数の電子の原子への衝突（電子風）やジュール
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図１ 金属ナノ接合の通電断線とエレクトロマイグレーション 

(a)フィードバック制御した電圧印加と金ナノ接合のコンダクタンス；

(b)原子移動の臨界電圧のヒストグラムを金、銅、ニッケルについて

プロットしたもの。図中の矢印は各金属の表面拡散ポテンシャル；

(c)本研究で提案しているエレクトロマイグレーションの素過程。 
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発熱により原子移動が誘起されるのではなく、１つの電子がそのすべての運動エネルギーを原子

に与えて原子移動が起きるという全く新しい機構（図１(c)）が支配的であることを示している。1)この

知見は、VLSIなどの配線の信頼性についての全く新しい評価法の必要性と可能性を示しており、

金属配線の評価技術に関する特許を申請した。 

 また、このとき接合を通過する電流の密度は約 10
10

 A/cm
2と、従来報告されているエレクトロマイ

グレーションが起きる臨界電流密度 10
6
 A/cm

2の約 10
4倍も大きな値であり、バリスティックな金属

接合はカーボンナノチューブやグラフェンと同等の電流を流せることを明らかにした。4)
 

 一方、理論的には金の１次元鎖構造上を金原子が断熱的に移動するというモデルの下にエレク

トロマイグレーションの過程について第一原理的な計算を行った。11)
 

（２）自己組織化 InAs量子ドットの位置制御とトンネル抵抗の制御 

 量子ドット／金属接合作製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、AFMを用いて

GaAs表面に酸化物ドットを作製し、それをテンプレ

ートとすることによりドットの位置制御を行っている

（図２）。まだ所望の量子ドット以外にも小さなドット

が形成されているが、位置制御の基本的な特徴は

実現できている。現在、良好なドットを得るためのプロセスの最適化を行っている。さらに、量子ドッ

トの位置を AFMで確認しながら、陽極酸化や AFM リソグラフィーを用いて量子ドットにアクセスす

る方法も検討している。 

（３）グラフェン／超伝導体接合 SQUIDの作製 

 グラフェン／超伝導体接合を用いてSQUIDを作製してきたが、超伝導体とグラフェン間の界面抵

抗によって、超伝導電流が流れなかった。そこで、界面のコンタクトを良好にするために、スパッタ

クリーニングプロセスを導入し、多層に重なったグラフェン（グラファイト）において、界面抵抗の抑

制に成功し、超伝導電流の観測に成功した。これらの接合を用いたグラファイトSQUIDでその動

作を確認した。 

３．２ 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。 

（１）強磁性電極／InAs量子ドット／非磁性電極接合におけるスピンブロッケード効果の観測 

 単一 InAs 量子ドットに対して強磁性電極（Au）／InAs 量子ドット／非磁性電極（Ni）構造を作製

し、その電気伝導測定で得られるクーロンダイアモンドにおいて、量子ドット中の電子数がN = 1↔2

と移り変わるべき領域において、図３に示すように、強磁性電極から量子ドットへの電子注入が顕

著に抑制される現象が観測された。人工原子的な特性を示す量子ドットに対して、強磁性電極か 

GaAs sub.

InAs QD

GaAs sub.

InAs QD

 

図２ AFM陽極酸化を用いたGaAsテンプレー

ト基板上に成長した位置制御 InAs量子ドット 
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ら上向きスピン偏極した電子の注入がスピンブロ 

ッケード効果により抑制されたためと理解できる。 

これは強磁性電極/InAs量子ドット接合における 

スピンブロッケード効果の初めての観測である。9) 

 

（２）InAs量子ドットジョセフソン接合における近藤効果と超伝導電流の電気的制御 

 本年度、我々は自己形成 InAs 量子ドットを含む量子ドットジョセフソン接合において、超伝導体

/InAs 量子ドット界面で起こる超伝導相関と近藤相関の競合の解明を目指して研究を行っている。

Al電極を持つ InAs量子ドットジョセフソン接合の近傍にサイドゲートを作製し、局所的なドット状態

の制御を実現した（図４）。横方向から非対称に結合した局所ゲートはトンネル結合を変え、その結

果、近藤効果を電気的に制御することに成功した。さらに近藤温度 TK を制御して、超伝導ギャッ

プとの比を系統的に変えてゆくと、近藤相関が支配的な領域では超伝導電流が増大し、逆に局

在モーメントの遮蔽が十分でない磁気的縮退状態ではクーロン相互作用により超伝導電流が強く

抑制される。この相転移は kBTK/~1.1で起こり、理論とも一致する結果を得た。 

（３）単一分子接合の伝導ダイナミクスの解明に向けて 

 単一分子を介した伝導では、電荷移動と分子振動が強く結合していることが予想されるが、その

効果を調べるために、ナノギャップ電極によりプローブされる分子や量子ドットを介した伝導のダイ

ナミクスを、微小なトンネル電流信号を微分できる測定系とテラヘルツ電磁波を用いて測定できる

系を構築しつつある。 

 図５は、金ナノギャップ電極上に C60 分子を分散して作製した単一 C60 分子トランジスタの伝導

特性をプロットしたものである。ゲート電圧を-10 Vから+10 Vの範囲で掃引したところ、明瞭なクー

ロンピークが１つ観測された。この左右で分子内の電子数が１だけ変化している。また素子のコン

ダクタンスには分子振動に起因すると思われる 5 meV程度の微細構造が現れており、良好な分子

接合が作製できていることを示している。今後、このような試料に対してテラヘルツ分光を行う予定

(a)

(b)

(a)

(b)  

図４ (a)試料の電子顕微鏡写真。(b)奇数

電子領域で電流駆動 4 端子法により測定

した臨界電流(Isw)のサイドゲート電圧依存

性。挿入図は相関パラメータ kBTK/に対し

て Iswをプロットしたもの。 

(a)

(b)

(a)

(b)  
図３ 強磁性電極／量子ドット／非磁性電極トランジ

スタ構造のクーロン安定化ダイアグラム。量子ドット

に１個の電子が入っているとき、２個目の電子の注

入にスピンブロケード効果が観測される。 
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である。 

 一方、理論面では、ナノ電極を架橋する分子接合

系の特性についての新しい理論を構築した。一般に、

I-V曲線を Fowler-Nordheim (FN)プロットすると、図６ 

に示すように、鋭い屈折点が出現することが知られて 

いる。これは、従来、直接トンネル領域から電界放出 

領域への遷移によるものとして説明されていた。我々

は第一原理法計算と非平衡グリーン関数法を併用し

て、従来の不自然な現象論的説明を用いずに、分子

軌道が作る準位を介したトンネル効果により、直接こ

のＦＮプロットを再現することに成功した。 

 さらに、分子振動と電子とが強く相互作用する系 

のダイナミクスについて検討を継続している。分子 

接合系において電子が電極・分子間を移動するとき、

外界例えば分子振動や電磁場環境を擾乱してエネ 

ルギーや位相相関を失う非断熱遷移過程が重要と 

なる。理論的にこのような素過程を取り扱うための 

方法を開発し、簡単な分子系に適用した。これを 

用いてコヒーレント過程からデコヒーレント過程への 

移り変りを調べた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

§４．成果発表等 

 

（４－１） 原著論文発表 

 

●論文詳細情報 

(1) A.Umeno and K. Hirakawa: "Non-thermal origin of electromigration at gold 

nanojunctions in the ballistic regime", Applied Physics Letters, vol. 94, 

pp.162103-1~3 (2009). 

1/V (V-1)1/V (V-1)1/V (V-1)  

図６ ベンゼンチオール分子の I-V 特性の FN

プロット。0.3 V付近に観測される屈折点は、分

子軌道を考慮することにより説明できる。 

 

図５ 単一 C60 分子／金ナノギャップ接

合のクーロン振動(a)と電流－電圧（赤）、

コンダクタンス－電圧（青）特性(b) 
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（４－２） 知財出願  

 

① 平成２１年度特許出願件数（国内 0件） 

 

②CREST研究期間累積件数（国内 1件） 


