
様式 C-19 
 
 
 

科学研究費補助金研究成果報告書 
 

平成２４年 ５月３１日現在 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 

機関番号：８２４０１ 

研究種目：特定領域研究 

研究期間：2007～2011 

課題番号：１９０５４０１６ 

研究課題名（和文） 機能性カーボンナノチューブを用いた量子ナノデバイスの開発 

                     

研究課題名（英文） Quantum nanodevices with functional carbon nanotubes 

 

研究代表者 

石橋 幸治（ISHIBASHI KOJI） 

独立行政法人理化学研究所・石橋極微デバイス工学研究室・主任研究員 

 研究者番号：３０２１１０４８ 

 

 
研究成果の概要（和文）： 
半導体微細加工技術を利用して、量子ドットをベースとした簡単な集積ナノデバイスを作成す
る技術を開発した。配向成長と他基板への転写技術を開発し、それを用い手２つの量子ドット
が容量的に結合した電荷検出システムを実現した。一方、分子とのヘテロ接合を利用したナノ
チューブ独自の量子ドット作製技術を開発し、走査トンネル顕微鏡を用いて電子状態を明らか
にするとともに、光とのコヒーレントな相互作用を観測した。また、この手法を応用してナノ
チューブを用いて化学的に結合した単一リングを作製し、その電子状態を明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 
Using the conventional semiconductor nanofabcation techniques, we have developed 
techniques to fabricate simple integrated quantum dot devices. With the aligned growth 
technique and the print-transfer technique, we have fabricated capacitively coupled 
double quantum dots that demonstrate the charge detection. On the other hand, we have 
developed techniques to form carbon nanotube/molecule heterostructures. As examples, we 
have fabricated quantum dots which showed coherent interaction with light. Another 
example is an individual ring with both nanotube ends bonded chemically, and its 
electronic structures are studied by the scanning tunneling spectroscopy. 
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１．研究開始当初の背景 研究開始当時は、１本のカーボンナノチュー



ブの測定がすでに行われており、我々のグル
ープでも、人工原子の形成など、カーボンナ
ノチューブ量子ドットの量子デバイスとし
ての資質の良さを示す結果が得られていた。
すなわち、カーボンナノチューブの１次元的
構造および超微細性により、単電子デバイス
や量子コンピューティングデバイス（特にス
ピン型量子ビット）などの量子ナノデバイス
Building Blockとしては理想的であることが
わかってきていた。しかし、同時に、それま
で用いられていた伝導的な半導体微細加工
技術を直接カーボンナノチューブに適用す
る手法では、デバイスプロセスの信頼性や再
現性に克服すべき大きな課題があることも
わかってきた。半導体エレクトロニクスの世
界では、シリコントランジスタの微細化が限
界を迎えつつあり、さらにエレクトロニクス
の発展を進めるためにも新機能デバイスの
開発が真剣に求められている。量子ナノデバ
イスはその一つの可能性であり、カーボンナ
ノチューブはそれを実現するための材料と
して最適であると考えられた。 
 
２．研究の目的 
上記のような研究背景のもと、カーボンナノ
チューブの量子ナノデバイスへの応用に向
けた課題を解決することが本研究の目的で
ある。課題は数多くあるが、ここで重要と考
えられる以下の３つの事項を取り上げるこ
ととした。すなわち、１）半導体微細加工技
術をどこまで推し進めることができるか？
それによって量子ナノデバイスの集積化は
可能か？集積化の課題は、カーボンナノチュ
ーブデバイスにとって、常につきまとう問題
である。また、単電子デバイスに関してはど
こまで高温動作が可能かという問題もある。
そこで、本研究では、簡単な量子ドットを用
いた簡単な集積デバイスを実証するととも
に、高温化を実現するためのデバイスプロセ
スを開発することを目的として。２）さらに、
長期的な視野に立ったとき、カーボンナノチ
ューブのデバイスプロセスは単なる既存の
半導体微細加工技術の適用には限界がある
ため、化学的な手法を用いて分子とのヘテロ
接合を利用するボトムアップ的デバイスプ
ロセスを量子ドット作製に適用することを
試みた。作製した量子ドットに対して単一ド
ットの光学特性と電子構造を調べることを
目的とした。３）カーボンナノチューブの１
次元性は、その両端を超伝導体電極で挟んだ
系において大変興味深い。このような系は、
超伝導・常伝導・超伝導（SNS）において常
伝導体が１次元的であるという点で大変興
味深い。 
 
３．研究の方法 
１）集積化・高温動作へ向けたデバイスプロ

セスの開発 
こでまで、単一のカーボンナノチューブを

用いて量子ドットを作製には、ナノチューブ
に電極をのせることにより電極間が１個の
量子ドットを形成していた。この場合、ソー
ス・ドレイン電極とナノチューブが接すると
ころにトンネル障壁が形成されるため、大き
な電極面積で構成される容量は大きくなる
と思われる。そこで、その部分の容量をより
小さくするために、単層カーボンナノチュー
ブ中に 100eV程度の低加速イオンビームを照
射してトンネル障壁を形成することを試み
た。これにより、トンネル障壁は微細なナノ
チューブが対向した形状になることから、そ
の容量は小さくなることが期待できる。 
 量子ドットデバイスの集積化への道筋を
示すために、規則的に並んだ量子ドットを作
製することが考えられる。このために、サフ
ァイア基板上にナノチューブが配向成長す
ることを用い、さらにそれをデバイス作製が
可能な基板へ転写する技術を開発した。そし
て、簡単な２個の量子ドットを集積した電荷
検出システムを実証した。この場合、２個の
量子ドット（単電子トランジスタ）を１ミク
ロン程度の間隔を置いて並べて作製し、２つ
のドット間を絶縁体を介して金属を用いて
結合させた。１個の量子ドットの電子数の変
化を容量的に結合したもう一つの単電子ト
ランジスタで検出する。 
２）ナノチューブ・分子へテロ構造の作製と
その電子状態、光学特性 
カーボンナノチューブのユニークな特徴の
一つは、ナノチューブ表面（特にエッジ）を
容易に化学修飾できることである。このこと
を利用してナノチューブのエッジにカルボ
キシル基を介してコラーゲンモデルペプチ
ド分子を化学結合させる。すなわち、１本の
カーボンナノチューブの両端をエステル結
合を用いて分子で終端する。このような構造
は電子を閉じこめる量子ドットとなること
が期待される。その電子構造を、走査トンネ
ル顕微鏡を用いたトンネル分光を行い、状態
密度の長さ方向の分布を測定する。 
 カーボンナノチューブが半導体の場合、発
光がみられる。量子ドットからの発光の場合、
電子ホール対（励起子）はある限られた空間
に束縛されるため、バルクとは異なった光学
特性が観測されると期待される。本研究では
走査トンネル顕微鏡の短針からの電子注入
による単一量子ドットの発光を確認した上
で、発光の励起スペクトルを調べた。励起強
度が弱い場合と強い場合の発光特性を調べ
た。前者の場合は、時間遅れを持たせた２つ
のレーザーパルスを照射して発光観測する
ことにより励起子のコヒーレンスを調べた。 
 ナノチューブと分子のヘテロ接合を利用
したナノ構造のもう一つの例として、１本の



ナノチューブの両端をエステル結合でつな
いだリング構造を作製した。ナノチューブが
リング構造を形成することにより、大きなス
トレスが誘起されるために、ナノチューブの
電子状態が大きく変わることが考えられる。
この電子状態の変化を走査トンネル顕微鏡
の電流電圧特性を測定することにより調べ
た。 
３）超伝導電極を持つカーボンナノチューブ
の電気伝導 
１本のカーボンナノチューブの両端に間隔
約 200nmを隔ててアルミニウム電極を形成す
る。アルミニウムはカーボンナノチューブと
“ぬれ”が悪いので、接触をよくするために
プラチナを数ナノメートル蒸着した後にア
ルミニウムを蒸着する。これを希釈冷凍機に
設置し、100mK 程度の低温で超伝導に関わる
電気伝導特性を測定する。 
 
４．研究成果 
１）集積化・高温動作へ向けたデバイスプロ
セスの開発 

高温動作を実現するため、100eV の加速エ
ネルギーでドーズ量 100C/cm2 のアルゴン
イオンビームを照射しトンネル障壁を形成
した。量子ドットを形成する２つのトンネル
障壁の間隔は、300nm である。このデバイス
のクーロン振動は、図１に示すように、150K
程度まで観測することができた。通常の電極
をつけただけデバイスでは、10K 程度でクー
ロン振動が観測されなくなることを考える
と、この手法によりかなりの高温動作が可能
となった。ただし、通常の手法で作製した単
電子トランジスタでは、帯電エネルギーのほ
かにトンネル障壁が十分に高くないという
問題も高温化を妨げていることを付け加え
ておく。本研究で開発した方法では、トンネ
ル障壁も十分高く高温動作が可能となって
いる。 
 量子ドットの集積化の可能性を示すため

に、図２(a)のような金属で２つのドットが
容量的に結合した電荷検出システムを作製
した。その結果は図２(b)に示すように、電
荷計（ドット２：Ids2）の電流は、ドット１
の電子数が変化するたびに不連続的に変化
していることがわかる。このことから、金属
（coupling metal）で結合した２個の集積ド
ットシステムにおいて、１つのドットの電子
数の変化をもう一つのドットが検出してい
ることを示している。電子数の１個単位での
検出は、量子ドットデバイスのもっとも基本
的な読み出し技術である。 

図２：電荷検出系の(a) 電子顕微鏡写真と

(b) その動作 

(a) 

(b) 

 
２）ナノチューブ・分子へテロ構造の作製と
その電子状態、光学特性 
図３(a)に１本のカーボンナノチューブの両
端に分子をつけた構造の走査トンネル顕微
鏡（STM）写真を示す。このカーボンナノチ
ューブ量子ドットの長さ方向の状態密度
（DOS）を走査トンネル分光により測定した
結果を図３(b)に示す。図からわかるように
量子ドットの電子状態は放物線的なポテン
シャルに閉じこめられた自由電子的である
といえる。この構造では、分子はエステル結
合でついているが、分子をアミノ結合でつけ
た場合には、電子状態は２つのポテンシャル
井戸に閉じこめられたような電子状態とな
る。このように、本手法には。ナノチューブ
量子ドットの電子状態を分子とその結合方

図１：アルゴンイオン照射法で作製した単電

子トランジスタのクーロン振動 



法によって制御できる自由度がある。 
 この量子ドットは半導体なので光励起で
ルミネッセンスを観測した。フォトルミネッ
センスの励起エネルギー依存性を測定した
ところ、離散的な閉じこめ準位を反映したス
ペクトルの構造を観測した。基底状態の励起
のみが可能なエネルギーに励起光の波長を
合わせ、励起エネルギーを増加させてゆくと
発光スペクトルの分裂が観測された。この分
裂は励起光強度の平方根に比例して増加す
ることから、この分裂はラビ分裂であるとい
える。ラビ分裂の効果は、励起光強度が一定
の場合、図４のような交差反発として観測さ

れる。 
 励起強度が弱い場合、時間遅れを与えた励
起パルスを照射し、発光を調べた。単一パル
スを与えた場合、同位相のパルスを与えた場
合、逆位相でパルスを与えた場合を比較した。
図５にその結果を示す。単一パルスよりも２
つのパルスを照射した場合の方が発光強度
強くなることは当然であるが、逆位相で照射
した場合には発光が消滅している。このこと
は、第１パルスで励起された励起子の波と 
第２パルスで励起された波の間に位相関係
が保たれており、同位相した場合には強めあ
う干渉が生じ、逆位相で照射した場合には弱
めあう干渉が生じていることによる。すなわ
ち、励起子発光はこの時間スケールでコヒー
レンスを保っており、パルスの位相関係によ
りその発光をコヒーレントに制御できるこ
とを実証した。なお、図ではパルス間隔が
10ps 程度であるが、パルス間隔を 1ns 程度に
しても同様の現象が観測されており、ナノチ
ューブ量子ドットのコヒーレンス時間は 1ns
以
半 ドットや量子井戸の値に比べて、

(a) 

(b) 

上あることを示している。この値は化合物
導体量子

図３：(a)分子で終端したカーボンナノ
チューブと(b

１桁から２桁程度大きな値であり、ナノチュ
ーブの低次元性が重要な役割を果たしてい
ると思われる。 

)基底状態、励起状態の状
態密度分布 

図５：時間遅れのあるパルス励起の場合の
発光特性 

３）超伝導電極を持つカーボンナノチューブ
の電気伝導 
アルミニウムを電極としてもつ１本のカー
ボンナノチューブの微分コンダクタンスを
ゲート電圧と試料の両端の電圧の関数とし
て測定した。その結果を図６(a)(b)に示す。
(a)は大きな電圧領域で、(b)は電圧の小さな

図４：発光エネルギーの励起エネルギー
依存性 



ところを示す。大きな電圧領域では、菱形上
のパターンが観測されるが、これは、電子波
が電極間で反射して形成されるファブリー
ペロー干渉パターンである。(b)に示す電圧
が超伝導ギャップより小さな領域（サブギャ
ップ領域）では、電圧がゼロの領域でコンダ
クタンスが大きくなる超伝導電流の効果が
周期的に観測される。周期的に観測されるの
は、電子波の波長が干渉条件を満たす共鳴状
態の時に超伝導電流の効果が現れ、非共鳴時
にはその効果が現れないことを示している。
その場合でも、サブギャップ領域にはコンダ
クタンスの大きな領域が観測されており、こ
れは、多重アンドレーエフ反射の効果である。
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