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1 はじめに 

ナノメートルスケールの固体ナノ材料中の局所電子状態、およびそのダイナミクスの理解は物性物理、ナ

ノサイエンス等の基礎科学から、各種センサー、電子情報処理・通信デバイス等への応用の両面で重要性が

増している。例えば、近年、従来の CMOS デバイスに基づくエレクトロニクスデバイスの発展が、微細化の限

界や発熱等の物理的な制限により限界を迎えようとしており、これらの限界を従来のエレクトロニクスとは

異なる動作原理を取り入れた、新しいエレクトロニクスにより超えていこうとする研究が進められている。

この新しいエレクトロニクスとして、電子の電荷の自由度だけでなく、スピンの自由度も利用するスピント

ロニクス[1]や、電子の古典的な状態だけでなく量子的な状態も利用して有用な機能を創出しようとする量子

情報処理、量子エレクトロニクス[2]などが活発に研究されている。これらの新しいエレクトロニクスにおい

ては、固体ナノ材料中の局所的な電子状態、スピン状態や量子状態が重要な役割を果たすため、その局所電

子状態をミクロな観点から解明することの重要性が高まっている。 

材料中の電子状態を調べるためには、電圧、電流や電気抵抗測定といった電気測定が、エレクトロニクス

デバイス応用等で重要となる電子輸送現象に直接アクセスできる有効な手法の一つである。従来の電気測定、

電子輸送測定においては、測定対象となる材料に、比較的大きな測定用の電極を取り付けて、測定試料を通

って流れる電流等を測定して、材料内部の現象を観測、解明してきた。しかしながらマクロな測定電極を使

用するこの従来の方法は、固体ナノ材料の測定においては十分でない場合も多い。それは測定電流が測定試

料全体を流れてしまうために、固体ナノ材料の特性を決めている局所電子状態を直接的に測定することがで

きず、試料全体の平均的な電気特性を測定することになってしまうことがあるからである。そこで、固体ナ

ノ材料の測定においては、ナノ材料中の局所的な電子状態に直接的にアクセスすることのできる、ミクロな

プローブが求められている。 

これまで私たちは、半導体量子ドット等を用いてこのミクロなプローブを開発してきた。半導体量子ドッ

トは電子をナノメートルスケールの微小領域に閉じ込めた構造である。この微小な構造では、帯電エネルギ

ー、サイズ閉じ込めの効果によって、その構造内部に離散的なエネルギー準位が形成される。人工的に微細

加工により形成した半導体量子ドットにおいては、このエネルギー準位は、半導体量子ドットを構成する電

極に印加した電圧により、比較的自由に操作でき、人為的に操作可能な人工量子準位として利用することが

できる[3]。この半導体量子ドット内の人工量子準位を、測定対象となる固体ナノ材料に結合させ、人工量子

準位への測定対象からの電子のトンネルを調べることにより、測定対象内の局所的な電子状態の情報を得る

ことができる。私たちはこの人工量子準位のエネルギーを操作しながら、電子のトンネルを高速に測定する

ことにより、固体ナノ材料中での電子のエネルギー分布、さらにはスピンの情報まで局所的(～10nm)に高精

度(～10μeV)で低擾乱(～100aA)かつ高速(～μs,ns)に調べられることを示し、その有用性を実証してきた

[4-7]。 

そこで本研究ではまず、この半導体量子ドット等を用いた高速ミクロプローブの手法について、プローブ

動作の確認、改良等を実施した。そしてこの高速ミクロプローブを用いて、固体ナノ材料における局所電子

状態を測定し、固体ナノエレクトロニクス材料内部における電子状態、スピン状態等をミクロな観点から解

明する研究を推進した。 
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2 高速ミクロプローブを用いた固体ナノエレクトロニクス材料の研究 

2-1 高速ミクロプローブ 
 

半導体微細加工技術の進歩により、近年ではナノメートルスケールの微小な固体ナノ構造を人工的に作製

することが可能となっている。固体ナノ構造中の微小空間は単なる小さな空間であるだけではなく、小さい

ことに起因する単電子効果や、量子力学的サイズになると量子効果等の新しい現象を生み出し、そのサイズ、

形状等が電子物性として発現する。例えば、電子を量子力学的な波の大きさと同程度の微小領域に閉じ込め

ることにより、量子力学的な閉じ込めの効果、つまり量子力学的な波と閉じ込めポテンシャルの整合性を通

して、その微小空間中では離散的なエネルギー準位が形成される。自然界の原子もまさにこれと同じもので

あり、陽子によるクーロン力によって閉じ込めポテンシャルが形成され、その結果電子軌道が形成されて、

多彩な物性が創生される。半導体を用いて作製されるこの電子を閉じ込めるための微小な構造は、半導体量

子ドットと呼ばれ、その内部に形成される離散準位は半導体量子ドットの近傍に設置した電極に印加する電

圧により比較的自由に制御することができ、人為的に操作可能な人工量子準位として利用することができる

[3]。 

この人工量子準位の活用方法はさまざまなものが提案され、研究が進められているが、その一例が人工量

子準位を使って、他の測定対象を調べるためのプローブとしての活用である。半導体量子ドット等による人

工量子準位を、固体中の電子状態のミクロなプローブとして利用すれば、従来の測定電極等の古典的なマク

ロなプローブでは不可能であった局所電子状態の測定が可能となる。これまでの従来型の電気伝導測定では、

固体ナノ材料であっても比較的大きな測定電極を取り付けて測定を行ってきた。この結果、測定される電流

には固体ナノ材料中の局所的な電子状態を反映した電流だけではなく、その他の領域の電子状態を反映した

電流も含まれてしまうため、測定全体としては試料全体の平均的な性質をみてしまう状況になる可能性があ

るという弱点があった。一方、人工固体ナノ構造を用いたミクロなプローブを使って、固体ナノ材料中の局

所的な電子状態に直接的にアクセスすることで、微小空間での局所的な電子状態を鮮明に特定し、試料中で

の物理現象をミクロな観点から解明することができる。 

本研究ではまず、この半導体量子ドット等において形成される人工量子準位を用いたミクロなプローブの

開発、改良を行った。試料はガリウム砒素、アルミニウムガリウム砒素の半導体ヘテロ構造からなる半導体

2次元電子基板を加工して作製した。分子線エピタキシーの手法により形成された半導体 2次元電子基板で

は、異種半導体のヘテロ界面に三角ポテンシャルが形成され、このポテンシャルにより電子が試料面に垂直

方向に閉じ込められている。これに加えて半導体基板表面に微細加工を施すことにより、試料面に水平方向

の閉じ込めポテンシャルも実現する。まずガリウム砒素、アルミニウムガリウム砒素基板にウェットエッチ

ングを施すことにより、不要な部分の 2次元電子を削除して、半導体量子ドットを形成するためのメサ構造

を作製した。そしてこのメサ構造のままでは試料に平行方向の閉じ込めポテンシャルは、量子力学的効果を

生み出すほど小さくすることは難しいので、メサの上部に金属電極を作製して、これに電圧を印加すること

により、電気的に閉じ込めポテンシャルを形成した。この金属ゲート電極の形状や間隔等が、電子を閉じ込

めるためのポテンシャルを決定するため、半導体中での電子の波と同程度であるような微小な構造を作製す

る必要がある。このために電子線を活用した電子線リソグラフィーを用いることにより、試料上に塗布した

レジスト膜に対して数十ナノメートルスケールでのパターニングを行い、さらに金属蒸着を施すことにより

微小金属電極を形成し、試料を作製した。 

このように作製した半導体量子ドット等をミクロなプローブとして利用するためには、半導体量子ドット

内部に存在する電荷の検出を行う必要がある。従来の半導体量子ドットの電気伝導測定においては、この電

荷の検出を、直流や低周波の交流といった比較的低速の電気信号を用いた電気伝導測定によって行ってきた。

しかし低速の低周波信号を用いるこの手法では、電荷状態検出について、単一電荷を検出できるような低ノ

イズで良好な測定結果を得るためには、測定にミリ秒から秒程度の時間が必要となっていた。このため、局

所的な電子状態の時間変化等のダイナミクスを高速に観測するには、あまり有効ではないという問題があっ

た。そこで近年開発されてきた、高周波を用いた高速電気測定手法である高周波反射測定を活用した[8]。こ

の測定手法は、半導体量子ドット等の測定試料を、コイルとコンデンサで構成した高周波共振器回路の中に

組み込み、共振器に高周波信号を入射して、反射してくる高周波を測定するというものである。この測定手

法では従来の低周波を用いた測定で、一番の問題となっていた回路の時定数等の問題をクリアすることがで
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き、電気的に高速な測定を実現できる。この手法はアメリカの

グループにより近年開発され、半導体量子ドットを用いた量子

ビット等の研究に活用されるようになっている。そしてまた私

たちも半導体量子ドット等を用いた固体ナノ材料中の局所電子

状態のミクロプローブと組み合わせて、高速なミクロプローブ

の動作を実現し、その改良を行った。 

半導体量子ドットを用いたミクロプローブについての高周

波反射測定を行うためには、半導体量子ドット等のミクロプロ

ーブ試料を高周波共振器に組み込む必要がある。まずコイルと

キャパシタを用いて高周波の共振回路を形成した。ここで半導

体量子ドット試料において明瞭な単電子効果、量子効果等を観

測し、低ノイズの環境下で測定するためには、半導体量子ドッ

ト試料を冷却する必要がある。この低温下においても適切に動

作するコイル等を選定して、さらに繰り返し冷却、昇温の熱サ

イクルにも耐えられるように共振器回路を構成した。そしてこ

の高周波共振回路に対して、半導体微細加工により作製した半

導体量子ドット試料を接続した。高周波共振回路との接続にお

いては、良好な高周波特性が得られるように注意しながら、メ

タルワイヤボンディングによる電気的な接続を行った。 

この高周波共振器回路と半導体量子ドット試料を、明瞭な単

電子効果、量子効果が観測できる低ノイズ環境下で測定するた

めに、冷凍機に搭載して電気測定を行った。高周波反射測定に

用いる高周波信号（周波数数百メガヘルツ）は、室温部から同軸ケーブルで冷凍器中に導入した。また半導

体量子ドット試料を含む共振回路からの反射高周波信号は、方向性結合器を利用することにより反射信号の

みを取り出し、この反射信号を、同軸ケーブルを用いて室温部に伝達した。そして伝達された高周波反射信

号を高周波復号回路に導入して周波数変換を行い、その出力を高速デジタイザを使って、測定、解析用のパ

ソコンに取り込んで解析を行った。 

この測定セットアップを用いた半導体量子ドット内部の電荷の変化の検出は、以下のようにしてなされる。

まず半導体量子ドットに電子が出入りして、量子ドット内部の電荷が変化することにより、半導体量子ドッ

ト試料のインピーダンスが変化する。そしてこの試料インピーダンスの変化は、試料を内包した高周波共振

回路の共振条件を変化させる。この結果、共振器の共振条件付近に入射していた高周波が、共振器から反射

されるようになり、高周波反射信号の強度や位相等に変化が現れる。この変化を高周波復号回路および高速

デジタイザを用いて電気的に高速に検出することにより、半導体量子ドット内の電荷状態の変化を高速に検

出した。 

半導体量子ドットを用いた高速ミクロプローブについて、電荷状態の検出スピードを評価したところ、数

マイクロ秒程度の積分時間で単一電子による電荷状態変化を検出できることを確認した。この測定積分時間

は半導体量子ドット内の単一電荷レベルの電荷状態の変化による共振回路の共振条件の変化、およびこれに

伴う反射高周波信号の変化の大きさと、反射高周波を検出する高周波測定系に存在するノイズの比で決まっ

ている。半導体量子ドット試料と高周波回路に調整をほどこすことにより電荷状態信号強度を最大化し、ま

た低ノイズ高周波部品、機器を用いる等によって高周波測定系のノイズを低減することにより、短い測定積

分時間での単一電子による電荷状態変化検出を実現することができた。またこの高速ミクロプローブ動作の

安定性についても評価を行った。この結果、半導体微細試料において従来生じていた、半導体材料中の電荷

ノイズが低減され、高速ミクロプローブ試料が固体ナノ材料内の局所電子状態を測定するのに十分な安定度

を持つことを確認した。 

 

2-1 固体ナノ材料中の局所電子状態測定 
 

固体ナノ材料中の局所電子状態およびそのダイナミクスは、物性物理、ナノサイエンス等の基礎科学、お

よびエレクトロニクスデバイス応用の面からも注目を集めている。この固体ナノ材料中の局所的な電子状態、

図 1. 高速ミクロプローブ試料の電子

顕微鏡写真と測定セットアップの模式

図。半導体量子ドット試料が高周波共

振器に接続されている。共振器の反射

高周波信号を測定し、量子ドット内の

電荷状態の情報を得る。 
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およびその時間変化ダイナミクスを、半導体量子ドッ

ト等を用いた高速ミクロプローブを用いることによっ

て測定した。 

測定対象の固体ナノ材料としては、半導体量子ドッ

トが外部の電極に結合した量子ドット複合系を用いた。

この複合系は、半導体量子ドット内の量子準位が、伝

導電子のアンサンブルという外部の大きな自由度をも

つ電極に結合することにより形成される、最も基本的

な量子開放系の一つである。開放量子系は開放系、非

平衡系の基礎物理や、環境中に設置された量子ビット

等の、現実的な条件下での量子デバイスの解析等にお

いて重要性が増している。この半導体量子ドット-電極

複合系における、半導体量子ドット内の局所電子状態

およびその時間変化を、高速ミクロプローブを用いて

測定した。 

この結果、半導体量子ドット中の電荷状態がマイク

ロ秒程度の時間スケールで変化する様子を観測した。

この変化については、半導体量子ドット中の電子が電

極に出ていくことによって生じる、電子のトンネルが

メカニズムであることが、電荷状態変化の時間変化の詳細を調べることにより明らかとなった。この電子の

トンネルは半導体量子ドットと電極が有限のトンネル結合を持っていることに起因しており、この結合の強

さはトンネルバリアを制御する電極の電圧により制御することができる。電圧を負に大きくしていくと、電

子にとってはバリアが高くなるのでトンネルが抑制され、また逆に正に大きくしていくとバリアが低くなる

のでトンネルが促進される。観測されたマイクロ秒という時間スケールは、このトンネルバリアにより決ま

っている。 

またこの変化の際のスピン状態についても、半導体量子ドット中のスピン依存の 2電子状態である、一重

項、三重項状態を用いたスピン閉塞現象を活用して測定を行った。測定対象となる半導体量子ドットの近傍

に、別の半導体量子ドットを用意して、測定対象量子ドットからの電子の移動を調べる。2つの量子ドット

内のスピン状態に依存して、量子ドット間のトンネルが影響を受けるため、この量子ドット間の電子の移動

を検出することにより、測定対象量子ドット内の電子のスピンの情報を得ることができる。この結果、半導

体量子ドット中の局所的な電子のスピン状態についても、マイクロ秒程度での時間変化を観測した。こちら

についても電子のトンネルにより、半導体量子ドット内のスピン状態が変化していることがメカニズムであ

ることが解析より明らかとなった。 

さらに半導体量子ドット内の準位のエネルギーの条件を変化させて、局所的な電荷状態、およびスピン状

態のダイナミクスに変化が現れるかどうかを測定した。この結果、半導体量子ドット内準位のエネルギーを

電極のフェルミエネルギーに比べて低く設定した際に、局所電子状態ダイナミクスに変化が現れた。この場

合には半導体量子ドット内の局所スピン状態は時間と共に減衰していく様子が観測されたのに対して、局所

的な電荷状態のシグナルには変化が現れなかった。この現象を詳しく解析していくと、半導体量子ドットか

ら電子が出ていく過程と、電子が量子ドットに入ってくる過程が同時に起こる、高次のトンネルがそのメカ

ニズムであることが分かった。そこでこのトンネルを考慮したミクロな理論を構築し、実験との比較を行っ

たところ、量子ドット内準位のエネルギーを変化させた際のダイナミクスの変化等を、理論式により再現す

ることに成功した[9]。 

これらの結果は、高速ミクロプローブを用いて固体ナノ材料中における局所的な電荷状態やスピン状態、

およびそのダイナミクスを直接的にかつミクロな観点から測定した結果であり、固体ナノ材料における電子

物性、物理現象解明に有用となる。また外部電極の自由度を利用した、電荷状態やスピン状態の初期化、操

作等を通して、固体ナノ材料を用いた新しいエレクトロニクスデバイスの創製においても重要となる結果で

ある。 

 また高速ミクロプローブで開発してきた測定手法は、他の系においても応用可能である。その一例が、半

導体量子ドット中の電子スピンを用いた量子ビットの測定である。半導体量子ドットでは、帯電エネルギー、

図 2. 観測された局所電子状態（電荷状態、スピ

ン状態）の時間変化の一例。高速ミクロプローブ

によって固体ナノ材料中での局所電子状態変化

を単一電子レベルで高速に検出することができ

る。 
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軌道エネルギー等を利用して、電子を一個ずつトラップすることができる。この半導体量子ドット中の電子

スピンは、固体中での比較的長い量子状態のコヒーレンス時間を持っているため、量子状態を活用した量子

情報処理、量子エレクトロニクスの実現に向けた、量子状態を保持するビット：量子ビットの候補としての

研究が活発になされている[10]。この半導体量子ドット中の電子スピンを用いた量子ビットの量子状態読み

出しについて、高速ミクロプローブで改良してきた測定技術を応用して、高速かつ高精度な読み出しを行っ

た。 

半導体量子ドット中の電子スピンを用いた量子ビットの操作精度は、量子ビットとなる電子スピンの操作

のスピードと、電子スピンの量子状態が保持されるコヒーレンス時間の比で決まっている。そこでこの操作

精度を改善するために、電子スピンの操作スピードを、微小磁石を用いた電子スピン共鳴により高速化した。

さらにシリコン等の新しい材料を用いることにより、電子スピンのコヒーレンスを悪化させる材料中の核ス

ピンの数を減少させ、電子スピンのコヒーレンス時間を伸ばした。この結果、半導体量子ドット中の電子ス

ピンを用いた量子ビットの操作スピード、操作精度を大幅に改良することができ、この実験に測定の面から

貢献した[11]。 

また有用な量子情報処理、量子エレクトロニクスの実現に向けては、量子ビット操作の高精度化だけでは

なく、量子ビットの数を増やしていく量子システムの大規模化も重要となる。半導体量子ドットを用いた量

子ビットの場合は、この量子システムの大規模化は、半導体量子ドットデバイスを集積して、量子ドットの

数を増やすことに対応する。そこで半導体量子ドットが複数結合した多重量子ドットを用いることにより、

将来の多ビットデバイスにつながる多重量子ドットデバイスを作製した。そして多重量子ドットデバイスに

おける、単一電子のレベルでの電荷状態制御、多スピン状態操作等を実現し、この実験に測定の面から貢献

した。 

これらの結果は、量子情報処理、量子エレクトロニクスに必須の基礎技術の開発、改良に貢献するもので

あり、今後の新しいエレクトロニクスの発展において重要なステップとなる。 

3 まとめ 

本研究により、固体ナノエレクトロニクス材料中の局所電子状態を観測するための、半導体量子ドット等

を用いた高速ミクロプローブの開発と改良を行うことができた。またこの高速ミクロプローブを用いて固体

ナノ材料中の局所電子状態の電荷状態やスピン状態のダイナミクスを高速、高精度に測定し、ミクロな観点

からその現象を解明することができた。 

今後はこれらの成果をさらに発展させ、固体ナノ材料を用いた新しいエレクトロニクスの研究を推進した

い。内容としてはまず、半導体量子ドット等を用いた高速ミクロプローブを活用した測定を様々な系に応用

していく。本研究で実現した、固体ナノ材料における局所電子状態、スピン状態ダイナミクスの測定をさら

に進め、局所電子状態分布、局所状態のコヒーレンス等、従来のマクロなプローブを使った測定では得られ

なかった知見の獲得を進める。また、測定対象の材料についても、これまでの材料だけでなく、新しい素材

にも適用できる方法を検討していく。 

また固体ナノデバイスの測定については、本研究で行った量子ビットデバイスの測定等の改良を引き続き

進め、測定の高精度化等を進めることにより、量子情報処理や量子エレクトロニクスへの貢献を目指す。ま

たその他の固体ナノ材料デバイスについても、高速ミクロプローブを用いることにより、その内部の素過程

の解明等を行っていきたい。 
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