
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１２６０１

若手研究(A)

2013～2010

半導体ナノ粒子上の精密電荷制御による単一光子パルス発生器の作製

Development of on-demand single photon emitter by precisive charge number controllin
g on semiconductor nanoparticles

１０５２６７２６研究者番号：

安武　裕輔（Yasutake, Yuhsuke）

東京大学・総合文化研究科・助教

研究期間：

２２６８１０１２

平成 年 月 日現在２６   ６ １０

円    15,400,000 、（間接経費） 円     4,620,000

研究成果の概要（和文）：本研究では、通信波長域における単一光子源として半導体ナノ粒子、シリコン結晶欠陥、ゲ
ルマニウム直接遷移端に着目し、外部電極による電荷数・屈折率制御による任意の単一光子発生器の創製とスピン能付
与を指向して、(1) ナノ粒子とナノギャップ電極による単一電子トランジスタの動作実証(2) シリコン中結晶欠陥の電
流励起発光の実証(3)固浸レンズを用いた高NA共焦点顕微鏡の構築(4) 半導体中への光学的スピン注入と検出の実証を
行った。

研究成果の概要（英文）：Aim of this study was verification of on-demand single photon emitting devices by 
controlling the number of electrons and refractive index of single photon emitter. We have been headed for
 on-demand single photon emitter with electrical spins by using colloidal semiconductor, crystalline defec
ts in Si, and direct transition of Ge as single photon source with nanogap electrodes structure. We have d
emonstrated (1) single electron transistor with nanogap electrodes and colloidal nanoparticles, (2) electr
oluminescence and optical amplification by silicon defect engineering, (3) construction of confocal micros
cope with high numerical aperture by using solid immersion lens, (4) optical spin injection into direct tr
ansition of Ge-based structure.
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１．研究開始当初の背景 
	
 量子暗号通信応用や量子コンピュータの
量子ビットの候補のみならず、量子力学の根
源を探るプローブとして、オンデマンド単一
光子発生器の実現が要請されている。単一光
子発生源候補として、非線形結晶を用いたパ
ラメトリック下方変換、自己形成半導体量子
ドット、ワイドギャップ半導体中の結晶欠陥、
有機色素など多数報告されているが、汎用性
のある電流駆動オンデマンド単一光子発生
器の報告は少ない。特に数 nmスケールの単
一光子源への安定した電気的コンタクトの
形成は未だ大きな課題である。 
	
 また単一光子と並び量子力学を具現化す
る電子スピンの制御は従来の電荷自由度を
利用した電子デバイスの低消費電力化、高
S/N比が期待され、スピンと単一光子との融
合は量子メモリへの応用と併せて重要な技
術であり、半導体中へのスピン注入・操作・
検出技術の確立が期待されている。 
 
２．研究の目的 
	
 本研究では、通信波長域における単一光子
源候補としてコアシェル構造を有する半導
体ナノ粒子・シリコン中埋め込み III-V 族量
子ドット・結晶欠陥に着目し、ゲート電極に
よる単一光子源上における電荷数・屈折率制
御による任意の光子発生器・検出器の創製を
目指した。併せてスピン検出能の付加を目指
して半導体中における光スピン注入・検出に
関する研究も行った。 
 
３．研究の方法 
(1) ナノ粒子とナノギャップ電極による単一
電子トランジスタの動作実証 
	
 オンデマンド単一光子源の実現にはナノ
スケールの単一光子発生源への電極形成、ナ
ノギャップ電極構造の作製が重要である。そ
こで無電解メッキと自己組織化単分子膜に
よるボトムアッププロセスを融合した高精
度ナノデバイス作製プロセスの構築を行い、
単一光子源上の精密電荷制御の実証として
単一電子とランジスタの作製を行った。 
(2) シリコン中結晶欠陥の電流励起発光の実
証 
	
 実空間上で局在する結晶欠陥は単一光子
源として期待できるが、電流駆動は pn 接合
形成の困難さから、いまだ発展途上である。
本研究ではシリコン中結晶欠陥に着目し、イ
ンパクトイオンによる電子-正孔励起を行い、
結晶欠陥由来エレクトロルミネッセンスの
室温動作を行った 
(3) 可視-近赤外領域における高NA共焦点顕
微鏡の構築 
	
 単一光子発生能の向上には高い光取り出
し効率の実現が重要である。そこで可視から
２μm の範囲において透明かつ高い屈折率
を有する結晶を固浸レンズとして組み込む
ことで高 NAを実現し、広波長領域において
微弱光観察が可能な共焦点顕微鏡の構築を

行い、動作実証として高伸張歪ゲルマニウム
細線からの直接遷移由来近赤外光検出とイ
メージングを実証した。 
(4) 半導体中への光学的スピン注入と検出 
	
 単一光子へのスピン機能の付加を目的と
して角運動量保存に基づいたゲルマニウム
への円偏光フォトルミネッセンスを行い、通
信波長域と合致した領域における特徴的な
スピンフィルタリング効果の実証を行った。 
 
４．研究成果	
 
(1) ナノ粒子とナノギャップ電極による単一
電子トランジスタの動作実証 

図 1 (左)無電解メッキにより作製した単一電
子トランジスタの模式図と電子顕微鏡像 
(右)単一電子トランジスタ動作を示すクーロ
ンダイアモンド特性 
 
	
 電子線リソグラフィにより作製した２０
〜100nm 程度の幅を有する金電極対をヨウ
化金とビタミン C の水溶液に浸漬すること
で、金電極上だけに選択的自己触媒型無電解
メッキを施し、5nm以下のナノギャップ電極
を安定性して作製することに成功した(図 1
左)。ナノギャップ間へのコロイドナノ粒子導
入方法として、アルカンチオール/アルカンジ
チオール混合溶液に金電極を浸し、自己組織
化単分子膜を形成する。次にコロイドナノ粒
子溶液に電極を浸すと、アルカンジチオール
に選択的にナノ粒子を吸着することができ
る。つまりジチオール濃度を制御するだけで、
吸着ナノ粒子数を簡単に制御することが可
能となる。上述の条件を最適化し、ナノギャ
ップ形成＋ナノ粒子導入を簡便なボトムア
ップ溶液プロセスだけで実現し、単一電子ト
ランジスタ動作を示すクーロンダイアモン
ド特性の実証を行った(図 1 右)。クーロンダ
イアモンドはナノ粒子上に単一電子が逐次
転送されるクーロンブロッケード現象がゲ
ート電極で制御できていることを示してお
り、単一光子発生に重要な単一光子源上の精
密電荷制御に成功した。 
 
(2) シリコン中結晶欠陥の電流励起発光の実
証 
	
 実空間上に局在し、非ブロッホ状態を示す
結晶欠陥はバンドエンジニアリングから脱
却した、新規光機能発生として注目されてい
る。ダイヤモンド窒素空孔ペアは単一光子発
生のみならず、零磁場スピン分裂を利用した 



 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 (左)Si結晶欠陥利用 LED の EL スペク
トル (右)SOA配置における Si結晶欠陥の光
利得 
 
超高感度磁場検出として期待されている。し
かしながらダイヤモンド結晶欠陥へ光学・電
気的にアクセス可能な pn 接合の形成は未だ
課題である。そこで微細加工技術・ドーピン
グ技術の洗練されているシリコン中結晶欠
陥に着目し、量子ドット埋め込み Siにおける
プログラマブル熱処理を施すことで安定し
た{113}線状欠陥の導入を行い、通信波長域に
合致した結晶欠陥由来蛍光の観察と光利得
の電流駆動下での発現に成功した(図 2)。電
流励起密度変化による特徴的な 900meV と
880meVの 2つの発光中心のスイッチングに
成功は電場による単一光子の発光波長制御
の可能性を示唆するものである。近赤外領域
における単一光子候補として有用と考えら
れる。 
 
(3) 可視-近赤外領域における高NA共焦点顕
微鏡の構築 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 (左)構築した共焦点顕微鏡。アレイ検出
器とフーリエ分光器に接続可能で 0.3〜2.5μ
m の広波長領域で測定可能 (右)ゲルマニウ
ム細線の光学顕微鏡像と同領域の 1620nm
波長の発光イメージング 
 
	
 ナノ粒子や結晶欠陥、微細構造への光励
起・単一光子検出を行う上で顕微セットアッ
プは必須である。KT 結晶は可視から近赤外
領域まで屈折率２以上の安定な透明酸化物
結晶であり、固浸レンズとして用いることで
高開口数(NA)を実現できる。また KT結晶に
ニオブを添加した KTN 結晶は酸化物として
最大の電気光学効果を発現するため、電極を
つけた KTN 結晶を固浸レンズとして単一光
子源と融合することで、電界による高速変
調・波長制御能を有するオンデマンド単一光
子源が可能となる。紫外から近赤外領域まで
測定可能な顕微フォトルミネッセンスイメ

ージング測定系(図 3 左)と固浸レンズと対物
レンズを組み合わせた高NA測定系を用いて、
半導体ナノ粒子(CdSe/ZnSナノ粒子、ダイヤ
モンドナノクリスタル中窒素空孔欠陥など)
からの単一光子発生を二次の強度相関測定
から実証した。しかしながら CdSe/ZnSコア
シェル型ナノ粒子では発光明滅現象(ブリン
キング)や大気安定性の観点から、安定した単
一光子源として適用することが困難であっ
た。今後ワイドバンドギャップ半導体である
ダイヤモンドを基本材料として、格子欠陥を
有するダイヤモンドナノクリスタルと電界
制御可能な KTN 固浸レンズを組み合わせた
オンデマンド単一光子源の創製を進めたい。
また半導体ナノ構造からの近赤外単一光子
発生を目的として、シリコン酸化膜内に形成
した歪ゲルマニウムナノワイヤからのフォ
トルミネッセンスイメージングを行い、0.4％
程度の伸張歪ゲルマニウムワイヤからの直
接遷移由来蛍光の観察に初めて成功した(図
3(右))。 
 
(4) 半導体中への光学的スピン注入と検出 
	
 単一光子源にスピン能を付与した円偏光
単一光子源への足がかりとして、波長選択に
よるゲルマニウム直接遷移の活性化を行い、
ゲルマニウムへの光スピン注入と検出、さら
に強磁場中における円偏光フォトルミネッ
センス測定から、ゲルマニウム直接遷移にお
ける明瞭な Zeeman分裂とLandau量子化を
観察した。この結果はゲルマニウム量子ドッ
トを用いた円偏光単一光子発生器や量子メ
モリ、スピンフィルタを指向するうえで非常
に有用であると考えられる。	
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