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研究成果の概要（和文）：無機物のみで構成された共ドープシリコンナノ結晶を単電子島とした単電子素子を形成する
ことが、本研究の目的である。自己組織化単分子膜を介して、平均粒子径が7 nmの共ドープシリコンナノ結晶と金ナノ
ギャップ電極を組み合わせ、単電子トランジスタを作製した。作製した素子は、9 Kにおいてクーロンダイアモンド特
性を示した。クーロンダイアモンド特性から複数のナノ結晶が電気伝導に寄与していることが示唆される。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this research is to fabricate single-electron devices by bottom-up 
processes using all-inorganic co-doped silicon nanocrystals. Fabricated single-electron transistor 
consists of co-doped silicon nanocrystals (diameter: 7 nm), Au nanogap electrodes, and self-assembled 
monolayers. The single-electron transistor shows Coulomb diamonds in a stability diagram at a temperature 
of 9 K. This result indicates that multiple co-doped silicon nanocrystals are involved in a current 
transport of the device.

研究分野：ナノデバイス

キーワード： 単電子トランジスタ　シリコンナノ結晶　ボトムアップ　ナノギャップ　クーロンブロッケード
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１．研究開始当初の背景 
単一電子の静電反発作用に起因するクーロン
ブロッケード現象を利用して動作する単電子
素子は、単一の電子まで検知が可能な高感度
電荷センサー、電流の大きさを規定する電流
標準器、再構成可能な単一論理素子としての
利用が期待されている。単電子素子を構築す
るには、系の付加エネルギーEaが、環境の熱
揺らぎよりも十分大きくなるように設計しな
ければならない。 

ここで、kB はボルツマン定数、T は系の温度
である。一方、系の付加エネルギーは、系の帯
電エネルギーEc と、一定の電荷数を保持する
単電子島の有する量子化準位の間隔 ΔE の和
で表される。 
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単電子島を電子 1 つ分帯電させるのに必要な
エネルギーを Ecとすると、次のように書ける。 
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ここで e は素電荷、CΣは単電子島からみた系
全体の静電容量である。系全体の静電容量は、
一般に単電子島が大きくなるにつれて増大す
ることから、単電子素子の動作温度は単電子
島のサイズで主に決定されている。 
単電子島は従来、電子ビームリソグラフィー
法やフォトリソグラフィー法といったトップ
ダウン手法を利用し、引き出し電極と同時に
基板を加工し作製されることが多かった。し
かしながら、室温下でクーロンブロッケード
現象を観察するためには、単電子島の大きさ
を数 nm オーダーまで縮小する必要がある。
一般的なリソグラフィー法では、数 nm オー
ダーの基板加工は難しいため、この手法を用
いた場合は複数ドットを直列につなぐ、酸化
プロセスによりドットサイズを小さくする、
といった工夫が室温動作する単電子素子形成
に必要となってくる。 
一方、数 nm オーダーの単電子島の候補とし
て、ナノスケールでサイズが制御されたナノ
結晶が挙げられる。金属ナノ結晶や半導体ナ
ノ結晶は、化学プロセスを利用することで、
粒径をシングル nm オーダーで制御が可能で
ある。これまでに金属ナノ結晶や半導体ナノ
結晶を単電子島として利用し、ナノサイズの
電極間に挟み込んで単電子素子を組み上げる
という研究が行われてきた。その中で、化学
合成した金ナノ結晶と、自己組織化機能によ
り電子素子を組み上げるボトムアップ手法を
組み合わせると、効率的な単電子素子の形成
と再現性の高い素子特性が得られることがわ
かってきている。 
 

現在の半導体産業を支えているシリコンをナ
ノ結晶とする研究が今盛んに行われている。
これまでに、ホウ素とリンを同時にシリコン
中に高濃度にドーピングし熱処理することで、
シリコンナノ結晶コロイド溶液が形成できる
ことがわかっている。一般にナノ結晶コロイ
ド溶液は、ナノ結晶の凝集を防ぐために表面
に有機分子での保護が必要である。しかし、
本手法で形成されたシリコンナノ結晶は、ホ
ウ素とリンが高濃度に析出した表面層（シェ
ル層）が、シリコンナノ結晶部（コア層）を保
護しており、完全に無機物のみでコロイド状
のシリコンナノ結晶（共ドープシリコンナノ
結晶）が形成できる。 
このシリコンナノ結晶を、これまでに単電子
素子で使われてきた金ナノ結晶と比較すると、
以下の 2 点が利点として挙げられる。 
１．シリコンナノ結晶では、有する量子化準
位の間隔ΔEが金ナノ結晶よりも数桁大きい。 
金ナノ結晶を単電子島として利用する場合、
大きさが 5 nm 以上の領域では、ΔE は数 meV
と非常に小さくなるが、シリコンナノ結晶の
場合には Ec~ΔE となる程度にまで大きくな
ると予想される。より高温での単電子素子動
作が実現できる。 
２．鎖長の長い有機分子が保護基として使用
されていないことから、シリコンナノ結晶と
引き出し電極の間における接触抵抗が低減で
きる。従来保護基として利用されているアル
カンチオール分子は、トンネルバリアとして
働くことが多く報告されている。シェル層の
厚みは、1 nm 程度とこれまでの研究で推察さ
れている。トンネル抵抗を低減することで、
信号雑音比の大きな電流変調が得られる。 
上記の利点から、この共ドープシリコンナノ
結晶コロイドを用いることで、再現性の良い
室温で動作する単電子素子の形成が可能であ
ると着想し、本研究の実施に至った。 
 

 
図1 共ドープシリコンナノ結晶を用いた単電
子トランジスタの模式図 
 
２．研究の目的 
完全に無機物のみで構成された共ドープシリ
コンナノ結晶を単電子島として、ボトムアッ
プ的に室温動作する単電子素子を形成するこ
とが、本研究の目的である。 
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３．研究の方法 
金ナノギャップ電極に、共ドープシリコンナ
ノ結晶を吸着させることで、単電子素子の試
作を行った。模式図を図 1 に示した。 
スパッタリング法により形成した Si, P, B, O からな
るアモルファス膜を熱処理することにより、共ドー
プシリコンナノ結晶を膜中に成長させた。その後、
膜をフッ化水素酸でエッチングして、メタノール
溶液中にナノ結晶を取り出した。図 2 左に、コ
ロイド状のシリコンナノ結晶溶液の写真を示
した。凝集物のない透明な溶液が得られてい
る。これは溶液中でナノ結晶が均一に分散し
ていることを示唆している。これまでの研究
で、このナノ結晶は表面電位が負となり、コ
ロイド溶液中で均一に分散していることがわ
かっている。図 2 右に、上記手順で作製された
共ドープシリコンナノ結晶の透過型電子顕微鏡
像を示した。透過型電子顕微鏡観察により、ナ
ノ結晶の平均粒子径は 7 nm となっているこ
とがわかった。 
 

図 2 （左）共ドープシリコンナノ結晶コロイ
ド溶液（右）ナノ結晶の透過型電子顕微鏡像 
 
 金ナノギャップ電極は、電子ビームリソグラ
フィー法と金属蒸着により、熱酸化膜付 Si ウ
ェハー上に形成した。直径 7 nm 程度のナノ粒
子が架橋できるギャップ間隔を有するよう、
リソグラフィーを行った。その後、電気測定
用のコンタクトパッドをフォトリソグラフィ
ーと金属蒸着により形成した。作製した金ナ
ノギャップ電極の走査型電子顕微鏡像を図 3
に示した。 
 単電子素子の形成には、自己組織化単分子
膜を使い自発的に素子を組み上げた。シリコ
ンナノ結晶をクーロン相互作用により自発的
に金電極上へ吸着させるため、酸溶液中でア
ミノ基の電離により正に帯電する、6-アミノ-
1-ヘキサンチオール(同仁化学研究所製)を使
用した。6-アミノ-1-ヘキサンチオールを金ナ
ノギャップ電極上に展開した後、シリコンナ
ノ結晶コロイド溶液に浸漬させる。作製した
素子は 9 K 下で電流電圧測定を行った。 
 

 

 

 

 

 
図 3 金ナノギャップ電極の走査型電子顕微
鏡像 
 
４．研究成果 
図 4に作製した素子の電気伝導測定結果を示
した。縦軸がドレイン電圧 VD,横軸がゲート電
圧 VG1である。測定した素子では、9 K 下にお
いて明瞭なクーロンダイアモンド特性が観察
された。このことから、共ドープシリコンナ
ノ結晶を用いた単電子素子形成に成功したこ
とがわかる。一方、クーロンダイアモンドの
形状が複雑であることから、複数の共ドープ
シリコンナノ結晶が金ナノギャップ電極間に
導入され、単電子島として働いていることが
示唆される。 
粒子径が 7 nm のシリコンナノ結晶を用いた
本単電子素子は、室温動作までは達成できて
いない。今後の展望としては、粒子径がより
小さい共ドープシリコンナノ結晶を用いて、
より付加エネルギーが大きい単電子素子を構
築し、室温動作させることを試みる。共ドー
プシリコンナノ結晶は、熱処理温度によって
粒子径が 1 nm から 12 nm の間でコントロール
できる。最近、共ドープシリコンナノ結晶の
最高占有準位（HOMO）と最低非占有準位（LUMO）
の間隔が、粒径で制御できることが実験的に
明らかとなった。[雑誌論文１]この実験結果
を基に、共ドープシリコンナノ結晶の単電子
素子応用を模索する。 

図 4 作製した素子の 9 K における電気伝導

特性 (VD:ドレイン電圧、VG1:ゲート電圧) 
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