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第1章 序論

1.1 半導体量子ドット
近年の半導体微細加工技術の進歩により，サブミクロン (0.1µm)からナノメートル (nm)

サイズの構造が作製可能になった．これらナノ構造は，その電気的，光学的性質が精力的
に研究されている．その中でも量子ドットと呼ばれる系は，様々な物理現象を見ることが
できる物理的興味と，デバイスへの応用の可能性の両面から注目されている．量子ドット
は，非常に小さな領域に電子を閉じ込めた系である．そのため電子のエネルギー準位が離
散的になり，電子間のクーロン相互作用が強くはたらく．この点が原子に類似しているた
め，量子ドットを人工原子と呼ぶこともある．更に量子ドットを複数重ねた人工分子も作
られている．
量子ドットでは電子間のクーロン相互作用が強くはたらくために，帯電エネルギーが大

きい．その結果，ドット内に新たに 1つ電子を入れるのに大きなエネルギーを必要とする．
この新たに 1つ電子を入れるのに必要な一電子付加エネルギーが，熱エネルギー kBT よ
りもずっと大きいとき，リードのフェルミ準位よりも下のドット内の準位が全て埋まり，

εF

lead L lead Rdot

図 1.1: クーロンブロッケイドのしくみ．リードLのフェルミ準位 εF よりも量子ドット内
の空の準位の方がエネルギーが高いため，電子はドットに入ることが出来ない．また量子
ドット内の占有されている準位が，リード Rのフェルミ準位よりもエネルギーが低いた
めに，電子はリードRへ抜けることが出来ない．この結果，電子の輸送がおこらず，電流
が流れない．
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それ以上電子がドット内に入ることのできない状態ができる (図 1.1)．これをクーロンブ
ロッケイドと呼ぶ．この時ゲート電極を使ってドット内の静電ポテンシャルを制御すると，
ドット内に電子が入れる状態と入れない状態が交互に起き，「クーロン振動」と呼ばれる
電流の振動が起きる．これを利用することにより電子を 1つずつドットに入れたり，出し
たりの制御が可能となり，single electron transister (SET)などの単電子デバイスへの応
用が期待される．このクーロン振動の間隔は，ドット内に電子が多数いて，ドット内準位
のエネルギーが主に帯電エネルギーによる場合はほぼ等間隔となるが，ドット内の電子が
少数の場合や，サイズが小さくなり量子閉じ込め効果が無視できなくなると等間隔ではな
くなる．
化合物半導体，例えばガリウム砒素 (GaAs)の縦型量子ドットを例に挙げる．図 1.2(a)

はGaAs縦型量子ドットの模式図で，AlGaAs/InGaAs/AlGaAsの 2重障壁へテロ構造を
円筒状に微細加工して作製され，InGaAsの領域に電子が閉じ込められる．その大きさは
円筒の断面の直径が 500 nm程度である．図 1.2(b)はゲート電圧の変化に対する，ドット
を流れる電流の変化 (クーロン振動)である．ピークとピークの間でクーロンブロッケイ
ドが起き，その領域では量子ドット中の電子数N がほぼ確定している．この量子ドット

図 1.2: (a) GaAs縦型量子ドットの模式図．(b) 電流のゲート電圧依存性 (クーロン振動).

(c) 電流のピークが現れるゲート電圧の磁場依存性 [1].
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図 1.3: GaAs縦型量子ドットにおける一電子準位の殻構造とHund則．ここで n, mは軌
道量子数．磁場がない時，準位 ε(0,−1)と ε(0, 1)，および ε(0,−2), ε(1, 0), ε(0, 2)はそれ
ぞれ縮退し，殻構造を形成している．電子はこれらの準位を下から順に占有するが，量子
ドット内の電子数N = 4で殻が部分的に満たされている時，電子は全スピンが最大にな
るように，軌道量子数の異なる準位を占有する (Hund則)．

の閉じ込めポテンシャルは，有効質量m∗を用いて，2次元調和型のポテンシャル

V (r) =
1

2
m∗ω2

0r
2,

で良く近似されることが知られている．このポテンシャルによる一電子エネルギー準位は

ε(n,m) = h̄ω0(2n+ |m| + 1)

(ただし n = 0, 1, 2, · · ·, m = 0,±1,±2, · · ·) となり，図 1.3のような，原子に類似の殻構造
を示す [1]．またそれらはN の増加に伴って，下から順に占有される．図 1.3に示したよ
うに，殻が部分的に満たされている場合，原子の周期表に見られるように，電子は縮退し
た準位をスピンを平行にして占有する (Hund則)[1, 2]．これらの原子に類似の性質を指し
て，量子ドットを「人工原子」と呼ぶこともある．これらの人工原子では準位間隔等を人
工的に制御可能である点が天然原子とは異なり，興味深い．また図 1.2(c)は量子ドットに
流れる電流のピークが現れるゲート電圧の磁場依存性である．これは電子を 1つずつドッ
トに入れるのに必要な一電子付加エネルギーの磁場による変化に対応する．これを見る
と磁場の変化に伴い，折れ曲がりを示すところがある．先ほど，この量子ドットの閉じ込
めポテンシャルは，2次元調和型のポテンシャルで良く近似されると述べた．このポテン
シャルを用いると，磁場B下での一電子準位のハミルトニアンは，B = ∇×Aを満たす
ベクトルポテンシャルAと電子の電荷−eを用いて

H =
1

2m∗ (p + eA)2 +
1

2
m∗ω2

0r
2， (1.1)
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図 1.4: 2次元調和型ポテンシャル中の一電子準位の磁場依存性 [3]. εn,mは h̄ω0で規格化
してある．ここで ωc = eB/m∗はサイクロトロン振動数，(n,m)は軌道量子数．

となる．よってエネルギー準位は

ε(n,m) = h̄Ω(2n+ |m| + 1) − 1

2
h̄ωcm, (1.2)

となる．ただしここでΩ =
√
ω2

0 + ω2
c/4, ωc = eB/m∗である．式 (1.2)の磁場依存性 [3]を

図 1.4に示す．これと図 1.2(c)を比較することによって，上で述べた折れ曲がりは，磁場
を印加したことによる軌道磁性効果によって縮退していた準位が分裂し，準位が交差する
ところで基底状態の変化が起きるため現れると説明できる．実際は電子間相互作用が一電
子準位と同程度なので，これを考慮した厳密対角化の方法による理論計算が行われ，実験
結果が定量的に説明されている [3, 4, 5, 6, 7, 8, 9]．

GaAs量子ドットを 2つ結合させた二重量子ドット系は「人工分子」と呼ばれる．実験
で結合・反結合分子軌道の形成が観測されており [10, 11]，理論研究も行われている [12]．

1.2 シリコン量子ドット
このようなGaAs量子ドットにおける電子状態と比較して，シリコン (Si)量子ドットに

おける電子状態は十分に理解されていない．Si量子ドットは GaAs縦型量子ドットとは
作製方法が異なる．例えば，基板上に Siの細いワイヤーを作り (図 1.5)，熱酸化を行い表
面に酸化層を作る．すると，酸化層との境界に応力が生じて内部の Siが歪み，結果とし
て，自然に量子ドットが形成されることが知られている．このように，人工的にバリア構
造を作らなくても量子ドットが形成されるため，およそ 10 nm程度の，化合物半導体量
子ドットよりも小さいサイズの系が作製可能である [13, 14, 15, 16, 17, 18, 19]．このよう
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図 1.5: Si量子ドットの模式図 [14].

な小さい量子ドットでは，電子間相互作用が非常に強く，量子閉じ込め効果もこれと比べ
て無視できない大きさになる．その結果，新たに電子を一つ量子ドット内に加えるために
必要な一電子付加エネルギーが，100 K程度での熱エネルギーを超える大きさになる．こ
のため，室温で動作する単電子デバイスの応用に向けて，精力的に研究が行われている．
電流のピークの磁場依存性では，量子ドット中で様々なスピン状態があることを示唆して
いる [17, 18, 19]．他の実験では，伝導バンドの多谷構造による縮退したエネルギー準位
が原因と思われる近藤効果が見えていると推測されるものもある [20]．しかしこれらの量
子ドットでは，上記のような方法で作製されるため，個々のドットの正確な形状が分から
ず，電子状態の基礎的な研究が妨げられている．
また Si量子ドットは，スピントロニクスデバイスや量子計算装置への応用でも注目され

ている．量子情報処理の固体素子での実現に向けては，Si中のドナー原子の核スピン [21]，
Siの核スピン [22]，1つのクーパー対を含む箱 [23, 24, 25]，などを量子ビット (キュービッ
ト)として利用した方法が提案されている．LossとDiVincenzoは，量子ドット中の電子
スピンを使って，1キュービットおよび 2キュービットゲートの実現方法を提案した [26]．
この場合のキュービットは，量子ドット中に電子が一つあり，その電子スピンの磁気量子
数±1/2の２つの固有状態を用いて表現される．1ビット操作はESR技術と呼ばれる，共
鳴周波数の交流磁場の印加によるスピン回転によって行うことができる．2キュービット
ゲートでは，隣り合う量子ドットの電子スピン，S1, S2，が反強磁性 Heisenbergハミル
トニアン，

Heff = JS1 · S2, (1.3)

によって実効的に結合する．交換結合 Jは量子ドット間の電極を時間の関数としてオンオ
フすることで制御する．1および 2キュービット操作の組み合わせで，量子計算の基本的
な論理ゲートである，量子排他的論理和 (XOR)ゲートを作ることが出来る [27]．

Si量子ドットは量子計算装置への応用において，次のような利点がある．まず Siナノ構

7



x

z

y

[100]

[001]

[010]

a

(a) (b)

図 1.6: (a)バルク Siの結晶構造．結晶はダイアモンド構造で，単位構造の立方体内に８
個の Si原子を含む．格子定数は a = 0.543 nm. x, y, z軸はそれぞれ結晶の [100], [010],

[001]方向にとる．(b)SiのBrillouinゾーンと伝導バンドの多谷構造．バルクの Siの伝導
バンドは，k空間の x, y, z軸の正と負方向にそれぞれ，計６つの等価な底 (谷)を持つ．

造の進んだ作製技術が，このような新しいデバイスに利用可能である点が挙げられる [28]．
次に Siへのナノサイズ加工と酸化技術により，典型的なGaAs量子ドットよりもずっと小
さい，10 nm程度の量子ドットが作製可能である点が挙げられる [13, 14, 15, 16, 17, 18, 19]．
3番目に，Si中の電子スピンは長い緩和時間を持つ点が挙げられる．緩和時間は量子計算
において，ゲートの操作時間よりもずっと長くなければならない．半導体中の電子スピ
ン緩和の主な原因はスピン軌道相互作用と核スピンとの超微細相互作用である．前者は
GaAs中よりも Si中の方がずっと弱い．後者は，核スピン同位体工学によって，核スピン
が 0である純粋な 28Siの結晶を作ることにより [29]，無視することが出来る．

1.3 研究目的と本論文の構成
これまで述べてきたように，応用上有益な点が多いと考えられる Si量子ドットである

が，その理論研究は意外と少ない．Natori, Uehara, および Sanoらによって，多谷構造を
考慮した Si量子ドットを用いた単電子トランジスタにおける輸送特性が論じられている
が [30]，彼らは電子間相互作用に対し帯電モデルを用いており，Si量子ドット内のスピン
状態を無視している．Si二重量子ドット系 [31, 32]における電子状態についても同様で，
理論研究はあまりない．最近では，Koillerらが Si中のドナー電子に対する交換結合を調
べているが [33]，これは量子ドットに対してではない．

Siの大きな特徴として，まず伝導バンドの多谷構造が挙げられる．図 1.6(a)に示した
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(a) (b)

図 1.7: バルク SiおよびGaAsのバンド構造 [34, 35]．(a)Si, (b)GaAs．Siは Γ点とX 点
の途中に伝導バンドの底を持つ．GaAsは Γ点に伝導バンドの底を持つ．

ように，バルクの Siはダイアモンド構造で，格子定数は a = 0.543 nmであり，Brillouin

ゾーンは図 1.6(b)に示した通りである．Siの伝導バンドは，図 1.7(a)に示したように，Γ

点からX点1に向かう途中でエネルギー最小値を取る．よって図 1.6(b)にあるようにバル
クでは６つ，Si-MOSで２つの等価な点が存在し，これら複数の異なる k点でエネルギー
が最低となる．このエネルギー最小値の k点をバンドの底，あるいは谷と呼ぶが，Siの
ように複数の谷を持つものを多谷構造という．一方，よく知られているGaAs量子ドット
は，図 1.7(b)に示したように，Γ点に谷を一つしか持たない構造となっている．多谷構造
は，谷を一つしか持たない量子ドットの電子状態とは異なる性質を生むに違いない．2番
目の特徴として，これらの谷における有効質量の異方性が挙げられる．GaAsでは等方的
でm∗ = 0.067m0 (m0は電子の質量)と軽いのに対し，Siでは縦有効質量がm∗

l = 0.98m0，
横有効質量がm∗

t = 0.19m0，と異方性を持ち，軽い方の横有効質量m∗
t でさえGaAsと比

べると重い．3番目の特徴として，Zeeman効果による磁場依存性が挙げられる．これは
上で述べたように有効質量が重いために軌道磁性の効果が小さく，かつ Si中の実効 g因
子が g∗ � 2と，GaAsの g∗ � 0.4と比べ，大きいことによる．
これらの特徴を取り入れた，Si単一量子ドットおよび Si二重量子ドットにおける電子・

スピン状態の理論研究を行うことが，本研究の目的である．Si単一量子ドットについて
は，有効質量近似 [36]を用いて Siが持つ特徴が電子・スピン状態に与える影響を調べる
[37]．最後に経験的 tight-bindingモデル [38] を用いた結果と比較して，有効質量近似の妥

1Γ点は k = (0, 0, 0), X 点は k = (2π/a)(0, 0, 1)．
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当性を検討する．Si二重量子ドットについては，単一量子ドットの結果を踏まえたモデル
を考え，応用上重要であると考えられる交換結合 J について調べる [39]．
本論文の構成は以下の通りである．まず次章で有効質量近似を用いて，上記の性質を考

慮した Si単一量子ドットにおける電子・スピン状態について論じる．3章では，2章で得
られた結果をもとに二重量子ドットのモデルを考え，Si二重量子ドットにおける電子・ス
ピン状態と交換結合について議論する．次に 4章で再び Si単一量子ドットに戻って，経
験的 tight-bindingモデルを用いて，原子サイズの構造を考慮した電子状態の計算を行う．
これによって有効質量近似の計算結果と比較，議論をする．最後の章では，本論文のまと
めを行う．
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第2章 シリコン単一量子ドットにおける
電子・スピン状態

2.1 序
本章の目的は多谷構造をもつ人工原子である Si量子ドットにおける電子状態とスピン

配置の基本的性質を明らかにすることである．ここでは量子ドットのサイズは格子定数に
比べて十分大きいとして，Siの次の性質，

1. 伝導バンドに複数の谷を持つ多谷構造であること
(バルクでは 6つ，Si-MOS系では 2つ)

2. 谷での有効質量が異方性を持つこと
(m∗

l = 0.98m0, m
∗
t = 0.19m0)

3. Zeeman効果が大きいこと
(有効 g因子がGaAsでは g∗ � 0.4に対し，Siでは g∗ � 2)

を考慮する．これらの性質は有効質量近似によって扱うことができる．GaAsのような，
谷が 1つしかない量子ドットでは，1.1節で述べたように，一電子準位の殻構造，軌道縮
退がある場合の高スピン状態の出現 (Hund則)，磁場による基底状態の転移などが見られ
た．Si量子ドットでは，これらに類似の現象が見られるのか，あるいは上記の性質に由来
する新しい現象が見られるのかを調べるのが，本章のねらいである．
この章の構成は，まず次の節で Si量子ドットのモデルと有効質量近似を用いた計算方

法を説明する．2.3節で等方的な Si量子ドットに対する電子状態の計算結果を示し，サイ
ズを変えてその基本的性質について議論する．更に 2.4節では異方性を持つ Si量子ドット
について調べ，2.5節では谷間結合が電子状態に与える影響を議論する．2.6節ではまとめ
と，結果や計算についていくつかの考察を行う．

2.2 モデルと計算方法
Siの伝導バンドの谷は，図 1.6(b)に示したように，バルクで 6重縮退している．しか

し，量子ドットを作製する際に酸化を行った場合，酸化層との境界面に生じる応力により
Siが歪むため，バルクの状態と比べて対称性が下がり，分裂を起こす．本研究では Siの伝
導バンドの多谷構造に関して，k0 = 0.85× 2π/a (aは格子定数で 0.543 nm)として，バル
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クで 6つある等価な谷のうち k空間の z方向の２つの谷 [図 1.6(b)参照]，k = (0, 0,±k0)

が縮退していて，他の谷 k = (±k0, 0, 0)と (0,±k0, 0)よりも∆Evalleyだけ低いとする．こ
のような状況は，例えば図 1.5に示したような，[110]方向に長さを持つ Siワイヤーを酸
化した場合に起きる．∆Evalleyは酸化歪みの効果 [14, 40]を考えて∆Evalley = 100 meVと
する．谷が 6重縮退している場合については 2.6節でコメントする．これらの谷を今後，

k = (±k0, 0, 0) を ±kx,

k = (0,±k0, 0) を ±ky,

k = (0, 0,±k0) を ±kz,

と呼ぶ．
量子ドットの閉じ込めポテンシャルのモデルとして，３次元調和型ポテンシャルV (x, y, z)

を用いる.1まずは Si量子ドットにおける電子状態の一般的な性質を調べるために，等方的
な閉じ込め，

V (x, y, z) =
1

2
K(x2 + y2 + z2), (2.1)

について調べる．異方的な閉じ込めについては後ほど 2.4節で述べる．
まず，電子間相互作用を考慮しない一電子準位とそのエネルギーを計算する．有効質量

近似 [36]では，例えば±kzの谷の付近の電子に対する波動関数は，その谷での Bloch関
数と包絡関数 F±kz との積で表される．

ψ±kz(r) = F±kz(r)e±ikz ·ru±kz(r). (2.2)

ここで kz = (0, 0, k0)で u±kz(r)はブラベ格子の周期性を持つ関数である．包絡関数 F±kz

は次の有効質量方程式を満たす．
[
− h̄2

2m∗
t

(
∂2

∂x2
+

∂2

∂y2

)
− h̄2

2m∗
l

∂2

∂z2
+ V (x, y, z)

]
F±kz(r) = ε±kzF±kz(r). (2.3)

ここでエネルギー ε±kz は伝導バンドの ±kz の底からはかったものである．同様に ±kx,

±kyの谷まわりの有効質量方程式はそれぞれ，
[
− h̄2

2m∗
l

∂2

∂x2
− h̄2

2m∗
t

(
∂2

∂y2
+

∂2

∂z2

)
+ V (x, y, z)

]
F±kx(r) = ε±kxF±kx(r),

[
− h̄2

2m∗
l

∂2

∂y2
− h̄2

2m∗
t

(
∂2

∂z2
+

∂2

∂x2

)
+ V (x, y, z)

]
F±ky(r) = ε±kyF±ky(r),

となる．これらの場合のエネルギー ε±kx, ε±ky は±kx, ±kyの底からはかったものである．
つまり同じ εの準位でも，相対的に±kz の底の準位よりも∆Evalleyだけ高いことを述べ

1この研究では調和型ポテンシャルを調べたが，ここで論じた電子状態の性質は，閉じ込めポテンシャル
が十分に滑らかであればその詳細な形には依らない．もしドットの端が滑らかでないならば，谷間結合を考
慮せねばならない (4章)．
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ておく．ここでは閉じ込めポテンシャル V (x, y, z)は十分に滑らかで，そのポテンシャル
が持つ波数の大きさが 1/a程度のフーリエ成分は無視できるほど小さいとして，谷間結合
を無視する．ドット内の不純物，ドットの端などの理由による谷間結合の効果については
2.5節および 4章で議論する．式 (2.1)の V (x, y, z)を使って，式 (2.3)よりエネルギー固
有値

ε(±kz;nx, ny, nz) = h̄

√
K

m∗
t

(
nx +

1

2

)
+ h̄

√
K

m∗
t

(
ny +

1

2

)
+ h̄

√
K

m∗
l

(
nz +

1

2

)
, (2.4)

を得る．ここでnx, ny, nz = 0, 1, 2, · · ·である.2 準位 (±kz;nx, ny, nz)に対する包絡関数は，

F
nx,ny,nz

±kz
(r)

=

(
1

2nx+ny+nz nx!ny!nz!

) 1
2

(
1

πh̄
)

3
4 (aixaiyaiz)

1
4

×Hnx

(√
azx

h̄
x
)
Hny

(√
azy

h̄
y
)
Hnz

(√
azz

h̄
z
)

exp
[
− 1

2h̄
(azxx

2 + azyy
2 + azzz

2)
]
,

で与えられる (他の谷の準位に対する包絡関数は付録A.1参照)．ここでHn(q)はエルミー
ト多項式，azj (j = x, y, z)はそれぞれ

azx = (m∗
tK)1/2,

azy = (m∗
tK)1/2,

azz = (m∗
lK)1/2,

である．例えば，最低準位 (±kz;nx, ny, nz) = (±kz; 0, 0, 0)に対する包絡関数は

F 0,0,0
±kz

(r) = (
1

πh̄
)

3
4 (m∗

t
2m∗

lK
3)

1
8 exp

[
− 1

2h̄

(√
m∗

tKx
2 +

√
m∗

tKy
2 +

√
m∗

lKz
2
)]
, (2.5)

となる．
閉じ込めポテンシャルのサイズを

l = 2

√
h̄

m∗
tωt

, (2.6)

で表す．ここで ωtは小さい方の有効質量m∗
t を用いて ωt =

√
K/m∗

t である．以下で数値
計算を行う際には，３つの場合, l =5 nm, 10 nm, 15 nmについて調べた．

2同様にして ±kx, ±ky の谷の準位に対するエネルギー固有値はそれぞれ，

ε(±kx;nx, ny, nz) = h̄

√
K

m∗
l

(
nx +

1
2

)
+ h̄

√
K

m∗
t

(
ny +

1
2

)
+ h̄

√
K

m∗
t

(
nz +

1
2

)
,

ε(±ky;nx, ny, nz) = h̄

√
K

m∗
t

(
nx +

1
2

)
+ h̄

√
K

m∗
l

(
ny +

1
2

)
+ h̄

√
K

m∗
t

(
nz +

1
2

)
.
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次に電子数N ≥ 2の多体状態の取り扱いについて述べる．多体状態の近似としてよく
知られている方法に，Hartree-Fock近似がある．これは多体状態を一電子波動関数を用い
た単一の Slater行列式で表し，これに対するハミルトニアンの期待値の各一電子波動関数
に関する変分極小条件の式を求める．これをセルフコンシステントになるように解くこと
で一電子波動関数を求め，多体状態を表す方法である．またHartree-Fock近似などの一
体近似を超えた精度で計算を行う方法として，多体状態の波動関数を一体近似で求めた波
動関数の線形結合で近似する，配置間相互作用の方法がある．しかしここではそれらの方
法は行わず，準定量的議論のために，多体状態を先ほど求めた一電子準位を用いた単一の
Slater行列式で近似する．このため配置間相互作用は無視するが，それに関しては 2.6節
で考察する．
まず一電子準位のN 電子による全ての可能な占有の配置を考える．次にその配置に対

応する Slater行列式が持つエネルギーを求める．この際に，電子間相互作用としてクーロ
ン相互作用および交換相互作用を計算した．(ki;nx, ny, nz)と (kj;n

′
x, n

′
y, n

′
z)の準位にある

電子間のクーロンおよび交換積分はそれぞれ∫ ∫
dr1dr2|ψnx,ny,nz

ki
(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |ψ
n′

x,n′
y,n′

z

kj
(r2)|2

=
∫ ∫

dr1dr2|F nx,ny,nz

ki
(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |F
n′

x,n′
y,n′

z

kj
(r2)|2, (2.7)

および ∫ ∫
dr1dr2ψ

nx,ny,nz

ki

∗
(r1)ψ

n′
x,n′

y,n′
z

kj

∗
(r2)

e2

4πε | r1 − r2 |ψ
n′

x,n′
y,n′

z

kj
(r1)ψ

nx,ny,nz

ki
(r2)

=
∫ ∫

dr1dr2e
i(kj−ki)·r1ei(ki−kj)·r2

e2

4πε | r1 − r2 |F
nx,ny,nz

ki

∗
(r1)F

n′
x,n′

y,n′
z

kj

∗
(r2)

× F
n′

x,n′
y,n′

z

kj
(r1)F

nx,ny,nz

ki
(r2)u

∗
ki

(r1)u
∗
kj

(r2)ukj
(r1)uki

(r2), (2.8)

と書ける.3 ここで Siにおける誘電率は真空中での誘電率 ε0を用いて，ε = 11.9ε0である．
これらの項は数値的に計算した (具体的な計算方法は付録A参照)．こうして全ての可能
な配置に対し全エネルギーを計算して，それらのうち最低エネルギーを持つものをN 電
子に対する基底状態の配置と決めた．
次に磁場下での取り扱いを考える．1.3節で述べた理由から磁場 B = (0, 0, B)下で

Zeeman効果，

EZeeman = −g∗µBStot,zB, (2.9)

を考える．ここで，Siの場合 g∗ = 2, µBはボーア磁子，Stot,zは全スピンの z成分である．
軌道磁性効果は Siの有効質量が大きいことから無視する．

3式 (2.7)において，uki(r)が単位胞 Ωでの積分に関して 1
Ω

∫
Ω
dr|uki(r)|2 = 1 であることを使った．式

(2.8)で，kj �= ki の項は無視できるほど小さい (2.3.1節). kj �= ki の時，積分すると直交性によって関数
uki(r)は消える．
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2.3 Si量子ドットにおける電子状態
この節では式 (2.1)の等方的な閉じ込め，すなわち球形 Si量子ドットから得られる電子

状態の基本的性質を明らかにする．

2.3.1 電子状態

まず一電子準位について述べる．式 (2.4)に見られるように，一電子準位は谷のインデッ
クスと軌道運動量に対する量子数 (nx, ny, nz)でラベル付けされる (図 2.1の水平線). +kz

あるいは−kzの谷に属する最低準位は (nx, ny, nz) = (0, 0, 0)である．次の準位は (0, 0, 1)

で，これらは等方的な閉じ込めにもかかわらず，(±kz; 1, 0, 0)および (±kz; 0, 1, 0)の準位
より低い．これは有効質量の異方性によるもので，準位間隔は，

ε(±kz; 1, 0, 0)− ε(±kz; 0, 0, 1) = h̄

(√
K

m∗
t

−
√
K

m∗
l

)
,

である．また，先に述べた全てのドットサイズに対して，N = 1 ∼ 5の全ての電子が±kz

の谷を占有し，±kx, ±kyの谷には入らないことが分かった.4

次に電子数N ≥ 2における電子間相互作用の効果について考える．異なる谷の電子間
相互作用に関して，2つの重要な結果を得た．

1. (±kz;nx, ny, nz)と(±kz;n
′
x, n

′
y, n

′
z)の間のクーロン積分は，(±kz;nx, ny, nz)と (∓kz;n

′
x,

n′
y, n

′
z)の間のそれと同じである．これは式 (2.7)において+kzと−kzの谷に対する包

絡関数が同じ形をしているために

∫ ∫
dr1dr2|F nx,ny,nz

±kz
(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |F
n′

x,n′
y,n′

z

±kz
(r2)|2

=
∫ ∫

dr1dr2|F nx,ny,nz

±kz
(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |F
n′

x,n′
y,n′

z

∓kz
(r2)|2, (2.10)

になるからである．
2. 量子ドットのサイズが格子定数に比べて大きい時，異なる谷の電子間の交換積分，式

(2.8)は

∫ ∫
dr1dr2e

∓2ikz ·r1e±2ikz ·r2
e2

4πε | r1 − r2 |F
nx,ny,nz

±kz

∗
(r1)F

n′
x,n′

y,n′
z

∓kz

∗
(r2)

× F
n′

x,n′
y,n′

z

∓kz
(r1)F

nx,ny,nz

±kz
(r2)u

∗
±kz

(r1)u
∗
∓kz

(r2)u∓kz(r1)u±kz(r2), (2.11)

4一電子準位の位置関係は下から順に，(nx, ny, nz) = (0, 0, 0), (0, 0, 1), (0, 0, 2), (1, 0, 0)と (0, 1, 0), · · ·
, であるが，後述の図 2.1から 2.3では準位 (0, 0, 2)の図示を省略した．ドットサイズが l = 15 nm, 電子
数 N = 3, 4の基底状態では，準位 (0, 0, 2)よりも先に (1, 0, 0), (0, 1, 0)が占有される．この理由は，準位
(0,0,1)を占有した電子とのクーロン相互作用が，準位 (0, 0, 2)を占有した電子よりも (1, 0, 0), (0, 1, 0)を占
有した電子の方が小さいためである．
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S = 1 / 2 S = 1 / 2S = 0 S = 0

S = 0S = 1

+kz_ +kz_

+kz_ +kz_ +kz kz
_

(0, 0, 0)

(0, 0, 1)

(1, 0, 0)
(0, 1, 0)

(0, 0, 0)

(0, 0, 1)

(1, 0, 0)
(0, 1, 0)

(n x , n y , n z )

(n x , n y , n z )

(a1) (a2)

(b)

図 2.1: 球形量子ドットにおけるN = 2の基底状態に対する電子配置．±kz は谷のイン
デックスで，(nx, ny, nz)は各一電子準位に対する軌道量子数．配置 (a1)と (a2)は，ドット
サイズが l = 5 nmと 10 nmの時に基底状態となる．これらは磁場がない時，エネルギー
縮退している．全スピンはそれぞれ，Stot = 0と Stot = 1/2 ⊗ 1/2 = 0 ⊕ 1．配置 (b)は
l = 15 nmで基底状態となり，全スピンは Stot = 1．

となり，格子間隔程度の距離で速い振動因子 e∓2ikz ·r1e±2ikz ·r2 等を積分しているた
めに，一電子準位間隔やクーロン積分，熱エネルギーに比べ無視できるほど小さくな
る (詳細な議論は付録B参照). 従って異なる谷間にスピン結合 (Hund結合)がほとん
どはたらかない．以下では異なる谷間の交換相互作用をゼロとして議論する．

これらを踏まえて，まず電子数N = 2の場合の基底状態について議論する．上で述べ
たように，異なる谷間のHund結合がはたらかないために，ドットサイズが l =5 nmと 10

nmの基底状態は 2つの電子が縮退した最低準位のいずれかを占有したものになり，異な
るスピン状態のエネルギーが縮退する．図 2.1(a1)の配置は全スピン Stot = 0に対し，図
2.1(a2)では Stot = 1/2 ⊗ 1/2 = 0 ⊕ 1であるが，これらの配置は同じエネルギーを持つ．
弱磁場下では，Zeeman効果，式 (2.9)により，高スピン Stot = 1, Stot,z = 1が出現する．
ドットサイズが l =15 nmの時，N = 2の基底状態は別の配置，図 2.1(b)になる．一つ

の電子はもう一つの電子と交換相互作用を得るために，スピンを平行に揃えて同じ谷の上
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の準位を占める．この時，同じ谷の電子間の交換積分は式 (2.8)から
∫ ∫

dr1dr2F
nx,ny,nz

±kz

∗
(r1)F

n′
x,n′

y,n′
z

±kz

∗
(r2)

e2

4πε | r1 − r2 | F
n′

x,n′
y,n′

z

±kz
(r1)F

nx,ny,nz

±kz
(r2),

となり，交換相互作用がはたらくことを強調しておく．
概して，電子状態は電子間相互作用と一電子準位間隔の競合によって決まる．量子ドッ

トのサイズが lの時，電子間相互作用と一電子準位間隔はそれぞれ，Eint = e2/(4πεl),

Elevels = h̄2/(m∗
t l

2), で特徴付けることが出来る．3つのサイズに対する，これらのエネル
ギーの比，

Eint

Elevels

=
m∗

t e
2l

4πεh̄2 , (2.12)

の値は次の通りである．

l 5 nm 10 nm 15 nm

Eint/Elevels 1.52 3.04 4.56

この比が大きくなると交換相互作用を得るために多くの電子が同じ谷にスピンを揃えて
入るようになる．
図 2.2の，N = 3に対する基底状態も同様にして理解することができる．l =5 nmの小さ

い量子ドットでは，図 2.2(a)にあるように，3つの電子は最低準位を占有し，Stot = 1/2で
ある．l =15 nmの大きいドットでは，交換相互作用を得るために，図 2.2(b)にあるように，
一つの谷の上の準位にStot = 3/2となって占有する．中間のサイズ (l = 10 nm)では，2つ
の電子は一つの谷の 2つの準位を占有してスピン３重項を作り，図 2.2(c1)のように他の電
子は同じ谷の最低準位に入るか，図 2.2(c2)のように等価な別の谷の最低準位に入る．これ
らの配置は同じエネルギーを持つが，(c1)はStot = 1/2，(c2)はStot = 1⊗1/2 = 1/2⊕3/2，
と異なるスピンを持ち，磁場下では最大スピンを持つものが現れる．
磁場を増加させていくと，Zeeman効果，式 (2.9)によって高スピン状態が現れる．ドッ

トサイズが l =7.5 nmの時，Bc =9.47 Tを境としてN = 3の基底状態が，B < Bcでは
図 2.2(a)の配置 (Stot = 1/2)だったのが，B > Bcでは図 2.2(c2)の配置 (Stot = 3/2) へ
と変化する．同じ転移は l =5 nmでもずっと大きいBcで起きる．同様にドットサイズが
l =7.5 nm, N = 4 の時，図 2.3に示したように，Bc = 3.44 Tで Stot = 1から Stot = 2へ
転移が見られる．

2.3.2 一電子付加エネルギー

実験結果との比較の為に，クーロン振動のピーク間隔 [1, 2] に対応する一電子付加エネ
ルギーを計算した．これは電気化学ポテンシャルとも呼ばれる．ドット内のN 番目の電
子の一電子付加エネルギーは

µN = EN − EN−1, (2.13)
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図 2.2: 球形量子ドットにおけるN = 3の基底状態に対する電子配置．±kzは谷のインデッ
クスで，(nx, ny, nz)は各一電子準位に対する軌道量子数．配置 (a)と (b)はドットサイズ
がそれぞれ l = 5 nmと 15 nmの時，基底状態となる．配置 (c1)あるいは (c2)は l = 10

nmの時，基底状態となる．ドットサイズが l =7.5 nmの時，B < 9.47 Tでは配置 (a)が，
B > 9.47 Tでは (c2)が基底状態となる．

で与えられる．ここでENはN電子系基底状態のエネルギーで，一電子準位のエネルギー，
電子間相互作用，磁場による Zeemanエネルギーからなる．磁場を印加していった時の，
一電子付加エネルギーの変化を考える．図 2.4に磁場Bの関数としての µN (N = 1 ∼ 5)

を示した．全エネルギーのうち，磁場に依存するのはZeeman効果によるもののみなので，
µN(B)の傾きは

−g∗µB[Stot(N) − Stot(N − 1)],

で与えられ，N 電子での全スピン Stot(N)を反映する．
図 2.4(a)では，ドットサイズは最も小さく l =5 nmである．一電子準位は電子数Nの増

加に伴って下から順に占有される．N = 2に対しては前に述べたように，磁場下で電子は
スピンを揃えて異なる谷に入る．その結果，N = 1 ∼ 5に対してそれぞれ Stot(N) = 1/2,

1, 1/2, 0, 1/2となる．これにより傾きは，µ1(B), µ2(B), µ5(B)に対しては−g∗µB/2とな
り, µ4(B), µ3(B)に対しては+g∗µB/2となる．
図 2.4(b)はドットが大きい場合で，l =15 nmである．交換エネルギーを得るために，電
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図 2.3: ドットサイズ l = 7.5 nmの球形量子ドットにおける，N = 4の基底状態に対する
磁場による電子配置の違い．±kzは谷のインデックスで，(nx, ny, nz)は各一電子準位に対
する軌道量子数．B < 3.44 Tでは配置 (a1)と (a2)が，B > 3.44 Tでは (b)が基底状態と
なる．

子は高スピン Stot(N) = N/2を作って一つの谷の上の準位を占有する．従ってN = 1 ∼ 5

に対し，µN(B)は互いに平行で，同じ傾き −g∗µB/2を持つ．ドットサイズが l =10 nm

でも同様に，N = 1 ∼ 5に対し，高スピン Stot(N) = N/2が現れる．µN(B)の傾きは図
2.4(b)のそれと同じである．
図 2.4(c)では，ドットサイズは l =7.5 nmである．µ3(B)は Bc =9.47 Tに折れ曲が

りを持つが，これはN = 3の基底状態が Stot(3) = 1/2から 3/2へと転移する為である．
Stot(2) = 1なので，µ3(B)の傾きはそれぞれB < Bcで g∗µB/2, B > Bcで−g∗µB/2とな
る．この転移は同じ磁場の値で µ4(B)に折れ曲がりを生ずる．Stot(4) = 2なので，µ4(B)

の傾きはB < Bcで−3g∗µB/2, B > Bcで−g∗µB/2となる．同様にN = 4の基底状態の
転移は，µ4(B)と µ5(B)にBc = 3.44 Tで折れ曲がりの組を生じさせる．このような隣り
合った一電子付加エネルギーの折れ曲がりの組はクーロン振動の実験 [17]でも観測されて
いる．
図 2.4(c)の 3.44 T< B < 9.47 Tで，µ4(B)は傾き−3g∗µB/2を持つ (図の点線部分)．こ

の時量子ドットを介するコンダクタンスは抑制される．何故ならN = 3は Stot = 1/2で
N = 4は Stot = 2であるため，1つの電子を加えた時の全スピンの変化が 3/2となるから
である．これは４番目の電子の追加に伴ってドット内のスピンの反転が同時に起こらない
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図 2.4: 球形量子ドットにおける，一電子付加エネルギー，µN (N = 1 ∼ 5)の磁場Bに
対する振る舞い．ドットサイズは (a) l = 5 nm, (b) 15 nm, (c) 7.5 nm. (c)では，µ4(B)

の 3.44 T< B < 9.47 T (点線)で，Stot(4)− Stot(3) > 1/2となるために量子ドットに電子
を流すことができず，スピンブロッケイドが起きる．
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と実現しないため，４番目の電子の追加が禁止される．これはスピンブロッケイドと呼ば
れ [41]，Si量子ドットの実験でも観測されている [17]．

2.4 異方的な閉じ込めの影響
前節では Si量子ドットの基本的性質を調べる為，等方的な閉じ込めについて調べた．こ

の節では異方的な閉じ込めについて調べる．酸化技術 [13, 14, 15, 17, 18, 19]によって Si

ワイヤー中に作られた量子ドットは，ワイヤーの長さ方向に沿ってサイズ (閉じ込めの幅)

が長いと推測される．ここでは格子の [110]方向に長い [14]，回転楕円体のポテンシャル

V (x, y, z) =
1

2


K ′

(
x+ y√

2

)2

+K

(−x+ y√
2

)2

+Kz2


 , (2.14)

を考える．ここでK ′ < Kである．X = (x+ y)/
√

2, Y = (−x + y)/
√

2の座標変換によ
り，このポテンシャルは

V (X, Y, z) =
1

2
(K ′X2 +KY 2 +Kz2),

と書き直せる．±kzの谷に対し，一電子準位は，

ε(±kz;nX , nY , nz)

= h̄

√
K ′

m∗
t

(
nX +

1

2

)
+ h̄

√
K

m∗
t

(
nY +

1

2

)
+ h̄

√
K

m∗
l

(
nz +

1

2

)
, (2.15)

で与えられる．(包絡関数等の計算方法は付録A.4参照)．[1̄10]および [001]方向のサイズ
は，ωY t = ωzt =

√
K/m∗

t としてそれぞれ，

lY = 2

√
h̄

m∗
tωY t

,

lz = 2

√
h̄

m∗
tωzt

,

で与える．これらを lY = lz = 5 nmに固定したまま，ωXt =
√
K ′/m∗

t を用いて表される，
[110]方向の閉じ込めポテンシャルのサイズ，

lX = 2

√
h̄

m∗
tωXt

,

を 5 nm, 10 nm, 15 nmと変化させ調べた．
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図 2.5: 形状異方性を持つ量子ドットにおけるN = 4の基底状態に対する電子配置．±kz

は谷のインデックスで，(nx, ny, nz)は各一電子準位に対する軌道量子数．[110]方向のドッ
トサイズは (a) lX = 5 nm, (b) 10 nm, (c) 15 nmで，他の方向は lY = lz = 5 nmに固定．

図 2.5は N = 4の基底状態の電子配置で，それぞれ (a) lX = 5 nm (等方的なドッ
ト), (b) lX = 10 nm, (c) lX = 15 nmである．量子ドットの形状が [110]方向に長くな
るにつれ，エネルギー準位 (nX , 0, 0) (nX = 1, 2, 3 . . .)は下がってくる．これは式 (2.15)

におけるK ′が小さくなるからである．電子はこれらの準位のうち (a)では (±kz; 0, 0, 0),

(b)では (±kz; 0, 0, 0)と (±kz; 1, 0, 0), (c)では±kzのどちらかの谷の (0, 0, 0) から (3, 0, 0)

を占める．このことから，電子は量子ドットが長い方向に沿って分布する傾向を示すこ
とが分かる．また，(nX , 0, 0)間の準位間隔が小さいことを反映して，(a) Stot = 0, (b)

Stot = 1 ⊗ 1 = 0 ⊕ 1 ⊕ 2, (c) Stot = 2 と，より高スピン状態が現れる．磁場下で lX = 10

nmと 15 nm (lY = lz = 5 nm)の量子ドットでは，N = 1 ∼ 5に対し，基底状態は
Stot(N) = N/2の高スピン状態であることが分かった．
一電子付加エネルギーµNの磁場依存性は図 2.4(b)と同じように全て同じ傾き−g∗µB/2

を示す．
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図 2.6: 谷間結合が一電子エネルギー準位に与える影響．(±kz;nx, ny, nz)の縮退した準位
は 2つに分裂する．

2.5 谷間結合の影響
谷間結合は量子ドットのサイズが格子定数に比べずっと大きく，閉じ込めポテンシャル

が滑らかであれば起きない.5しかしながら量子ドット内に不純物があったり，閉じ込めポ
テンシャルの端が急峻であると起き，異なる谷の電子状態を混ぜる．急峻な端に起因する
谷間結合については 4章で調べるとして，ここでは，量子ドット内の位置Rにある不純
物ポテンシャル，

Vimp(r) = V0 δ(r − R), (2.16)

を摂動の最低次で考え，谷間結合が電子・スピン状態に与える効果を調べる．
図 2.6に示したように，縮退した (±kz;nx, ny, nz)の準位はこのポテンシャルで，

ε(a;nx, ny, nz) = ε(±kz;nx, ny, nz),

および
ε(b;nx, ny, nz) = ε(±kz;nx, ny, nz) + ∆nx,ny,nz ,

に分裂する.6 ここで，

∆nx,ny,nz = 2V0|F nx,ny,nz

±kz
(R)|2|u±kz(R)|2,

5閉じ込めポテンシャルによる谷間結合は∫
drψ

nx,ny,nz

±kz

∗(r)V (r)ψ
n′

x,n′
y,n′

z

∓kz
(r) =

∫
dr e∓2ikz·rFnx,ny,nz

±kz

∗(r)u∗±kz
(r)V (r)F

n′
x,n′

y,n′
z

∓kz
(r)u∓kz(r),

で与えられる．この積分値は速い振動因子のために無視できるほど小さくなる．
6ψ

nx,ny,nz

+kz
(r), ψnx,ny,nz

−kz
(r) に対する摂動ハミルトニアンの行列要素は

H ′ =


 1

2∆nx,ny,nz

1
2∆nx,ny,nze

iθ

1
2∆nx,ny,nze

−iθ 1
2∆nx,ny,nz


 ,

で，対角要素のためにエネルギーが 1
2∆nx,ny,nz 上がり，そこから上下に

1
2∆nx,ny,nz 分裂する．
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対応する波動関数はそれぞれ，

ψnx,ny,nz
a (r) =

1√
2
{ψnx,ny,nz

+kz
(r) − e−iθψ

nx,ny,nz

−kz
(r)},

ψ
nx,ny,nz

b (r) =
1√
2
{ψnx,ny,nz

+kz
(r) + e−iθψ

nx,ny,nz

−kz
(r)},

となる．ただし，

θ = arg
[∫

dr ψ
nx,ny,nz

+kz

∗
(r)Vimp(r)ψ

nx,ny,nz

−kz
(r)
]
,

である．
次に 2.3.1項の結果を用いて計算を行うことにより，電子間相互作用について次の特徴

を持つことが分かった (詳細な計算方法は付録A.5参照)．

1. (a;nx, ny, nz)と (a;n′
x, n

′
y, n

′
z)の間のクーロン積分は，(b;nx, ny, nz)と (b;n′

x, n
′
y, n

′
z),

(a;nx, ny, nz)と (b;n′
x, n

′
y, n

′
z)の間のそれと等しい．

2. 量子ドットのサイズが格子定数に比べて大きい時，(a;nx, ny, nz)と (b;n′
x, n

′
y, n

′
z)の

間の交換積分は一電子準位間隔やクーロン積分，熱エネルギーと比べて無視できるほ
ど小さい．

谷間結合は l = 5 nmの球状量子ドットでスピン状態に影響を与える．谷間結合がない
時，電子数N = 2では異なるスピン状態を持つ配置が縮退し，磁場下では，図 2.1(a2)に示
したように，２つの電子は (±kz; 0, 0, 0)の縮退した準位をスピンを平行にして Stot(2) = 1

で占有する．谷間結合がある時は，図 2.6に示したように，２つの電子は (a; 0, 0, 0)の最
低準位にスピンを反平行にして Stot(2) = 0で占有し，弱磁場下でもこの配置が基底状態
となる．N = 1 ∼ 5に対し，一電子準位は下から順に占有されるため，スピン状態はそれ
ぞれ Stot(N) = 1/2, 0, 1/2, 0, 1/2となる．

∆0,0,0 = 2 meVの場合について，N = 1 ∼ 5における一電子付加エネルギーの磁場に
対する振る舞いを図 2.7(a)に示した．全スピンは Stot(N) = 1/2, 0, 1/2, 0, 1/2と変化す
るので，式 (2.13)より，µN の傾きはN の増加に伴い，−g∗µB/2と+g∗µB/2が交互に現
れる．∆0,0,0 = 0.4 meVの場合では，一電子準位のエネルギーと Zeeman効果の競合によ
り，g∗µBBc = ∆0,0,0となるBc = 3.45 Tで，N = 2の基底状態の転移が起きる．B < Bc

では，図 2.6に示したように，２つの電子は Stot(2) = 0となって (a; 0, 0, 0)を占有してい
る．B > Bcでは Zeemanエネルギーで得をするために，一方の電子は (a; 0, 0, 0)の準位
を，他方の電子は (b; 0, 0, 0)の準位をスピンを平行にして Stot(2) = 1で占有する．この転
移は，図 2.7(b)にあるように，µ2と µ3に折れ曲がりの組を作る．
ドットサイズが 10 nmよりずっと大きい場合，谷間結合はスピン状態を変化させない．

電子は (a; 0, 0, 0), (a; 0, 0, 1), (a; 1, 0, 0), · · ·の準位を，交換相互作用を得るためにスピン
を平行にして占有する．(b;nx, ny, nz)を占有しないのは，(b;nx, ny, nz)と (a;n′

x, n
′
y, n

′
z)の

間には交換相互作用がはたらかないためである．この時，最大スピン状態 Stot(N) = N/2
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図 2.7: 谷間結合がある場合の，l = 5 nmの等方的な量子ドットにおける，一電子付加エ
ネルギー，µN (N = 1から 5)の磁場Bに対する振る舞い．谷間結合によるエネルギー分
裂は (a) ∆0,0,0 = 2 meV, (b) ∆0,0,0 = 0.4 meV.
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が現れる．一電子付加エネルギー µN(B)は，N = 1 ∼ 5に対し，図 2.4(b)と同じように，
全て同じ傾き−g∗µB/2を持つ．

2.6 結論と議論
多谷構造を持つ人工原子である，Si量子ドットにおける電子・スピン状態を理論的に調

べた．

1. 10 nmより小さい球状量子ドットでは，電子数N の増加に伴い，等価な谷の一電子
準位は下から順に占有される．この時，異なる谷間のスピン結合がないために，磁場
の下では高スピン状態が現れる．これは，高スピンは軌道縮退がある場合のみ交換相
互作用によって現れる (Hund則) GaAs量子ドットの場合 [1, 2]とは極めて異なる．

2. 10 nmよりずっと大きい球状量子ドットでは，電子は交換エネルギーを得るために最
大スピン Stot = N/2を作って，同じ谷の上の準位を占有する．

3. 形状異方性を持つ量子ドットでは，電子はドットが長い方向に沿って分布する．
4. 谷間結合がある場合，異なる谷の縮退していた準位は混ざり，分裂する．小さな量子
ドットでは，これは最低スピン状態 Stot = 0または 1/2を生む．大きな量子ドットで
のスピン状態は谷間結合によって影響を受けない．

伝導バンドの多谷構造について，我々は±kzの２つの等価な谷が他の谷±kxと±kyよ
り低いと仮定した．しかし，例えば chemical vapor depositionで作成された他の Si量子
ドット [16]では，６つの谷が等価であると推測される．このような量子ドットの電子状
態について簡単に述べる．等方的なドットでは，最低準位は (±kx; 0, 0, 0), (±ky; 0, 0, 0),

(±kz; 0, 0, 0)で，６重縮退である．

1. 量子ドットのサイズが 5 nm以下の時 [式 (2.12)のEint/Elevelsが 1程度以下の時]，一電
子準位間隔が電子間相互作用よりも十分大きいために，最初の６つの電子はこれらの
最低準位を占有する．異なる谷間の交換相互作用がないために，異なるスピン状態が
縮退する．例えばN = 6に対し，２つの電子によって準位 (±ki; 0, 0, 0) [ki = kx, ky, kz]

がS = 0または 1となって占有される.7 全スピンはStot = (1⊕0)⊗ (1⊕0)⊗ (1⊕0) =

0, 1, 2, 3 となるが，これらのエネルギーは全て縮退する．磁場下ではこれらのうち最
大スピンのものが出現するが，2.5節で述べたように，谷間結合があると低スピン状
態が現れる．

2. ドットサイズが 5 nmより十分に大きい時 [式 (2.12)のEint/Elevelsが 10程度より大き
い時]，電子間相互作用で得をするために，全ての電子は一つの谷に入る．それらは

7(±ki;nx, ny, nz) と (±kj ;n′
x, n

′
y, n

′
z) の間のクーロン相互作用は (±ki;nx, ny, nz) と (∓kj ;n′

x, n
′
y, n

′
z)

(i, j = x, y, z) の間のそれと等しい．(±ki;nx, ny, nz) と (±ki;n′
x, n

′
y, n

′
z) の間のクーロン相互作用は

(±ki;nx, ny, nz) と (±kj ;n′
x, n

′
y, n

′
z) (ki �= kj) のそれとは異なる: (nx, ny, nz) = (0, 0, 0) に対して，前

者の方が後者よりも大きい．何故ならば，有効質量の異方性の為に，包絡関数 (±ki; 0, 0, 0)は i方向に縮ん
でいるからである．[例えば，±kz の谷に対する式 (2.5)参照．]
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交換エネルギーを得る為に，最大スピン Stot = N/2を作る．形状異方性を持つ量子
ドットでは，６つの谷が等価であるにもかかわらず，有効質量の異方性を反映して，
最低エネルギー準位は２重縮退である．この時，電子状態は２つの等価な谷がある場
合のそれと似ている．

本研究では準定量的議論のために，多体状態をN 電子による一電子準位の占有の配置
に対応する単一の Slater行列式によって表現し，配置間相互作用を無視した. これに関し
て述べておく．

1. 2.3節で述べたように，量子ドットのサイズが小さい場合，電子は谷を問わず下の一
電子準位から順に占有する．そのためN = 2の基底状態は，2つの電子が同じ谷の
(0, 0, 0)の準位に入る (Stot = 0)配置 [図 2.1(a1)]と，異なる谷の (0, 0, 0)の準位に入る
(Stot = 1/2⊗1/2 = 0⊕1)配置 [図 2.1(a2)]が縮退しており，磁場をかけるとStot = 1,

Stot,z = 1が実現すると述べた．配置間相互作用を考慮することで，前者は，励起状態
が混合してエネルギーが下がる．ところが，異なる谷の電子間の配置間相互作用は，
異なる谷の電子間の交換相互作用が式 (2.11)で速い振動因子を積分するため無視で
きるのと同じ理由で無視できるため，その配置は同じ谷の中の励起状態に限られる．
一方，図 2.1(a1)の配置に混合する励起状態の配置に対応して，図 2.1(a2)の配置に混
合する異なる谷の励起状態の配置がある．結果として，両者の場合でエネルギーの下
がり方は同じになる．よって，配置間相互作用を考慮しても，同じ谷にある場合と異
なる谷にある場合の異なるスピン状態が縮退し，磁場下では最大スピンを持つものが
実現するという結果は変わらない．

2. 量子ドットのサイズを大きくしていった際の基底状態の決定には，電子が同じ谷の上
の準位に高スピンを作って占有した状態 [図 2.1(b)]と，同じ谷の同じ準位に低スピン
状態を作って占有した状態 [図 2.1(a1)，ただし図 2.1(a2)と同じエネルギーを持つ] を
比較しなければならない．この場合には，配置間相互作用を考慮することによって，
低スピン状態の方が高スピン状態よりもエネルギーが下がる．このため，今回の計算
で，配置間相互作用を無視したことで，同じ谷にある場合の低スピン状態のエネル
ギーは，高スピン状態のエネルギーに比べて，多めに見積られている．ゆえに高スピ
ンが現れるドットのサイズを過小に見積っている可能性がある．

Si量子ドットにおける，多谷構造がある場合の配置間相互作用の考察は今後の研究を必要
とする．

Si量子ドットでのスピン状態は，今まで述べてきたように，サイズと形の両方に依存す
る．個々の量子ドットの正確な形が分からないので，我々の計算結果を直接クーロン振動
の実験結果 [17, 18, 19]と比較することは出来ないが，参考に，図 2.9に，Rokhinsonらに
よる実験結果 [17]を示す．この実験で用いられた量子ドットの詳細な作製方法は文献 [42]

に述べられているが，簡単に説明すると，シリコンの微細加工技術を利用し，図 2.8に示
したように，中央部分をふくらませてあるワイヤーを用意し，これを酸化して作製され
る．実際の量子ドットは，ゲート酸化を行った後，酸化されないで残った Siの部分に相
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(a) (b)

図 2.8: (a)Si量子ドットの模式図．(b)ゲート酸化前のエッチングされたチャンネルのSEM

映像．量子ドットのサイズと細く絞り込まれた部分の幅は，ゲート酸化により，より小さ
くなる．ともに [42]より引用．

図 2.9: N =4,5,6,7に対する，クーロン振動のピークの変化∆UP(B) = [V p
g (B)−V p

g (0)]/α

の磁場依存性 [17]．V p
g (B)は磁場B下における電流のピークが現れるゲート電圧の位置，

磁場は電流に平行に印加している．ゼロ磁場での位置はオフセットしている．ピークコン
ダクタンスが 0.01 µS以下の点は省略してある．図中の線は傾き±1/2µBを持つ．

当するので，詳細な形状は分からない．しかし，バイアス下でのスペクトロスコピーを
使って測定される一電子準位間隔から見積もると，およそのサイズは 10 ∼ 19 nmであり，
リソグラフィーのサイズとつじつまが合う．またこの量子ドットでは先に述べた一電子準
位間隔が 1 ∼ 4 meV，帯電エネルギーが 10 meVと，その大きさが同程度になっている．
実際の測定ではゲート電圧を制御して電流のピーク位置を測定するが，このピーク位置の
ゲート電圧 V p

g からゲート電圧／エネルギー変換係数 αを介して，量子ドットの一電子付
加エネルギーが見積られる．電子数N = 4 ∼ 7に対するピーク位置の変化

∆UP(B) = [V p
g (B) − V p

g (0)]/α
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の磁場依存性を図 2.9に示す．ゼロ磁場下での値はオフセットしてある．この∆UP(B)の
傾きは 2.3.2項で述べた µN(B)の傾きに当たる．この結果では，傾きは弱磁場下で右上が
りのものと右下がりのものが交互に現れる傾向がある．これは図 2.4(a)-2.4(c)よりも図
2.7(a), 2.7(b)のそれに似ていて，量子ドットのサイズは小さく，谷間結合が存在し，低ス
ピン状態が実現していると考えられる．また，図 2.4(c)あるいは 2.7(b)のような，磁場の
増加による基底状態の転移を示唆するような折れ曲がりの組がN =4と 5, 6と 7に見ら
れる．N = 6の弱磁場では，傾きが他のものより大きく，電流が流れない部分が見られる
が，これは |Stot(N + 1) − Stot(N)| > 1/2のスピンブロッケイド [図 2.4(c)の点線]に当た
ると考えられる．我々は谷間結合によってスピン状態が変化することを指摘したが，もし
谷間結合の強さを STM装置などで調節することが出来るなら，Si量子ドットでのスピン
状態が制御可能になるかも知れない．
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第3章 シリコン二重量子ドットにおける
電子・スピン状態と交換結合

3.1 序
量子ドット中の電子スピンをビットに用いた量子コンピュータデバイスでの 2ビット操

作は，隣り合った量子ドットの電子スピン，S1, S2間での反強磁性Heisenbergハミルト
ニアン

Heff = JS1 · S2, (3.1)

による結合を利用して行う．この章での目的は，多谷構造を考慮した二重量子ドットでの
電子・スピン状態を議論し，この交換結合の強さ J を評価することである．その際，電
子間のクーロン相互作用を厳密に取り入れる．量子ドット間の異なる谷間のトンネル結合
が，局在スピン間の交換結合に重要な役割を果たすことを示す．

Siの二重量子ドットを扱う前に，まず伝導バンドに谷を 1つしか持たないGaAsの二重
量子ドットのモデルを考え，交換結合がどのように見積られるかを示す [12]．2つの電子
が，2つの量子ドットLとRのいずれかに存在する場合を考える．それぞれの電子は量子
ドット j = L,Rの最低準位を，スピンを σ =↑または ↓にして占有する．この状態を |j, σ〉
で表す．図 3.1にあるように，ゲート電極 Lと Rを用いて，エネルギー準位は ε0に揃え
ておく．量子ドット間のトンネル結合を tとすると，ハミルトニアンは，

H = ε0

∑
j=L,R

∑
σ=↑,↓

nj,σ

+ULnL,↑nL,↓ + URnR,↑nR,↓ + U1

∑
σ1,σ2=↑,↓

nL,σ1nR,σ2

−t ∑
σ=↑,↓

[
dL,σ

†dR,σ + dR,σ
†dL,σ

]
, (3.2)

と書ける．ここで dj,σ
†と dj,σはそれぞれ，|j, σ〉に対する生成および消滅演算子で，nj,σ =

dj,σ
†dj,σ は数演算子である．同じ量子ドット内にある電子間のクーロン相互作用，ULと

URは，簡単の為に UL = UR ≡ U0で等しいとし，異なる量子ドットにある電子間のクー
ロン相互作用はU1と表す．ハミルトニアン，式 (3.2)を厳密に対角化し，基底および励起
状態を得た．基底状態はスピン 1重項で，

|g〉 = |L ↑; L ↓〉 + |R ↑; R ↓〉
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gate
L

gate
R

gate
C

-t 

|L>ε0

dot L dot R

|R>

図 3.1: 伝導バンドに谷を一つしか持たない化合物半導体からなる二重量子ドット系．量
子ドット LとRの最低準位は，ゲート電極 LとRを用いて揃えられている．量子ドット
間のトンネル結合 tは中央のゲートCで調節出来る．

+
1

4

(
Ū +

√
Ū2 + 16

)
[|L ↑; R ↓〉 − |L ↓; R ↑〉], (3.3)

で与えられる．ここで Ū = (U0 − U1)/tである．これ以降，2電子状態については規格化
因子を省略する．基底状態のエネルギーは

Eground = 2ε0 +
1

2

[
(U0 + U1) −

√
(U0 − U1)2 + 16t2

]
, (3.4)

となる．ここで用いられているパラメータ Ū は，電子間の排斥的相関効果の強さを特徴
付ける．相関が強い場合 (Ū � 1)，電子はそれぞれの量子ドットに局在する．つまり

式 (3.3) ≈ |L ↑; R ↓〉 − |L ↓; R ↑〉,

となり，Heitler-London波動関数 [43]と呼ばれる状態になる．一方，相関が弱い場合 (Ū �
1)は，2つの電子は結合軌道

|ψb〉 =
1√
2
(|L〉 + |R〉),

を占有し，
式 (3.3) ≈ |ψb ↑;ψb ↓〉,

となる．我々は前者の場合に注目する．
第一励起状態はスピン 3重項で，

|L ↑; R ↑〉, 1√
2

[|L ↑; R ↓〉 + |L ↓; R ↑〉], |L ↓; R ↓〉,
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エネルギーはEexcited = 2ε0 + U1 である．これらより，交換結合の強さ J は，

J = Eexcited −Eground

=
1

2

[√
(U0 − U1)2 + 16t2 − (U0 − U1)

]
,

となり，特に Ū � 1の場合は，

J ≈ 4t2/(U0 − U1)， (3.5)

で与えられる．この時，それぞれの量子ドットに局在する電子のスピン，S1とS2の全ス
ピンが Stot = 1の方がStot = 0より Jだけエネルギーが高いということなので，実効ハミ
ルトニアンは式 (3.1)で与えられる．J の値は図 3.1のゲート Cを操作して，トンネル結
合 tを変化させることにより調節することが出来る．式 (3.5)の J を J (1-valley)と表し，Si

二重量子ドットにおける交換結合と比較する．
この章の構成は次の通りである．次の 3.2節では式 (3.2)のモデルを拡張して，多谷構

造を考慮した Si二重量子ドットに対するモデルを考える．3.3節では上記のモデルに対す
る計算結果を示し，Si二重量子ドットにおける交換結合を評価・考察する．3.4節では実
際の系での交換結合の値を見積り，3.5節でまとめを行う．

3.2 モデル
多谷構造を考慮して，図 3.2(a)にあるような Si二重量子ドットのモデルを考える．ポ

テンシャル V (r)は，量子ドット Lの閉じ込めポテンシャル VL(r + d)と，量子ドットR

の閉じ込めポテンシャル VR(r − d)，および中間領域でのポテンシャル VC(r) からなる．

V (r) = VL(r + d) + VR(r − d) + VC(r). (3.6)

VCは摂動論を使って取り扱う．
量子ドット Lと Rにおいて，±kzの谷の最低準位のみを考える．このため，以下では

軌道量子数 nを省略する．また±kzの谷まわりの有効質量方程式は同じ形をしているた
めに，得られる包絡関数も同じであるので，包絡関数につけた谷のインデックスを省略す
る．すると，波動関数はそれぞれ

ψL,±kz(r) = FL(r + d)e±ikz·(r+d)u±kz(r + d),

ψR,±kz(r) = FR(r − d)e±ikz ·(r−d)u±kz(r − d), (3.7)

と表される．ここでFLは量子ドットL, FRは量子ドットRの包絡関数である．エネルギー
準位はゲート電極 LとRを用いて εL = εR ≡ ε0 と揃えておく．量子ドット内の谷間結合
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(a)

(b)

(c)

gate
L

gate
R

gate
C

-t , -t’

|L,+kz> |L,−kz> |R,+kz> |R,−kz>ε0

dot L dot R
|L,+kz> |R,+kz>

|L,−kz> |R,−kz>

-t’ -t’

-t

-t

V  (r-d)RV  (r+d)L

V  (r)C

V (r)

d-d

図 3.2: (a)伝導バンドに等価な 2つの谷を持つSiからなる二重量子ドット系．量子ドットL

の最低準位 |L,±kz〉はゲート電極LとRを使って，量子ドットRの最低準位 |R,±kz〉に揃
えられている．量子ドット間のトンネル結合 (t, t′)は中央のゲート電極Cによって調節でき
る．(b)二重量子ドットに対するポテンシャルの形状; V (r) = VL(r+d)+VR(r−d)+VC(r).

VL(r + d) と VR(r − d)は量子ドット LとRの閉じ込めポテンシャル．量子ドット Lの中
心は−d，量子ドットRの中心は+d，中央領域のポテンシャル VC(r)は摂動で扱う．(c)

トンネル結合は |L,±kz〉と |R,±kz〉 (同じ谷)の間の tと，|L,±kz〉と |R,∓kz〉 (異なる谷)

の間の t′の 2種類がある．
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がない時，一電子準位は VCを考えなければ 4重縮退している．量子ドットの非摂動ハミ
ルトニアンは

Hdots = ε0

∑
j=L,R

∑
α=±kz

∑
σ=↑,↓

nj,α,σ . (3.8)

ここで dj,α,σ
† と dj,α,σ を状態 |j, α, σ〉 に対する生成および消滅演算子として，nj,α,σ =

dj,α,σ
†dj,α,σ，は数演算子である．

量子ドット内および量子ドット間での電子間相互作用として，クーロン相互作用は考慮
するが，交換相互作用は無視する.1 同じ量子ドット内にある電子間のクーロン相互作用，
ULあるいはURは，式 (2.7)でF をFLあるいは FRに置き換えたものになるが，2つの電
子が同じ谷にある場合でも，異なる谷にある場合でも，等しいことを指摘しておく．同様
に，異なる量子ドットにある電子間の同じ谷間のクーロン相互作用は，異なる谷間のそれ
に等しく，

U1 =
∫ ∫

dr1dr2|FL(r1 + d)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |FR(r2 − d)|2, (3.9)

となる．そこで電子間相互作用のハミルトニアンは

HCoulomb =
∑

α1,α2=±kz

∑
σ1,σ2=↑,↓

′ [ULnL,α1,σ1nL,α2,σ2 + URnR,α1,σ1nR,α2,σ2 ]

+U1

∑
α1,α2=±kz

∑
σ1,σ2=↑,↓

nL,α1,σ1nR,α2,σ2 , (3.10)

となる．ここで和
∑′は (α1, σ1) = (α2, σ2)を除く全ての (α1, σ1)と (α2, σ2)の組み合わせ

についてとる．以下ではUL = UR ≡ U0と仮定する．UL �= URの計算への拡張は，同様に
して行うことが出来る．

2つの量子ドット間のトンネル結合には，図3.2(c)に示したように，同じ谷である |L,±kz〉
と |R,±kz〉間, 異なる谷である |L,±kz〉と |R,∓kz〉間の 2種類があり，それらはそれぞれ
次のように表される．

−t = 〈L,±kz|VC|R,±kz〉
= e∓2ikz ·d

∫
drF ∗

L(r + d)VC(r)FR(r − d)u∗±kz
(r + d)u±kz(r − d),

−t′ = 〈L,±kz|VC|R,∓kz〉
=

∫
dre∓2ikz·rF ∗

L(r + d)VC(r)FR(r − d)u∗±kz
(r + d)u∓kz(r − d). (3.11)

ここで tと t′は |j,±kz〉の位相を適当に選ぶことにより正の実数とする (付録C参照)．ト
ンネルハミルトニアンは

HT = −t ∑
α=±kz

∑
σ=↑,↓

dL,α,σ
†dR,α,σ + h.c.

1量子ドット内の交換相互作用は 2.3.1項の異なる谷間の交換相互作用になるので，無視できる．量子ドッ
ト間の交換相互作用はドット間距離 2|d|が小さくない時，とても小さい．
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−t′ ∑
α=±kz

∑
σ=↑,↓

dL,ᾱ,σ
†dR,α,σ + h.c., (3.12)

となる．ここで α = ±kzに対し ᾱ = ∓kzである．トンネルバリア VC(r)が十分滑らかで，
その k ∼ ∓2kzのフーリエ成分が無視できる時，トンネル結合 t′は式 (3.11)の速い振動因
子を積分するために無視出来るほど小さくなる．
t′が無視出来ない時，量子ドット内での谷間結合

−vL = 〈L,+kz|VC + Vimp|L,−kz〉,
−vR = 〈R,+kz|VC + Vimp|R,−kz〉, (3.13)

も同時に考慮せねばならない．ここで，不純物ポテンシャルのような VC以外の他の谷間
結合の要素を Vimpとした．この時，ハミルトニアン，式 (3.8)は，

Hdots = ε0

∑
j=L,R

∑
α=±kz

∑
σ=↑,↓

nj,α,σ

− ∑
σ=↑,↓

[vLdL,+kz,σ
†dL,−kz,σ + vRdR,+kz,σ

†dR,−kz,σ + h.c.], (3.14)

と一般化される．ここで vLと vRは，一般に複素数となる.2 これらの位相は，不純物の
位置など，系の原子サイズでの構造に依存するので，実験的に制御するのは難しいことを
指摘しておく．
我々のモデルでの全ハミルトニアンは

Htotal = Hdots +HCoulomb +HT. (3.15)

次の節では，局在スピン間の交換結合を評価する為に，2電子が量子ドットにいる状態に
対し，全ハミルトニアンを厳密に対角化して，基底および励起状態を求める．

3.3 計算結果

3.3.1 異なる谷間のトンネル結合がない場合

まず始めに，異なる谷間のトンネル結合も量子ドット内での谷間結合もない状況，すな
わち t′ = vL = vR = 0の場合を考える．これは量子ドットの閉じ込めポテンシャルやトン
ネルバリアが十分に滑らかな場合である．

2電子状態を調べる前に，Hdots+HTの固有状態である，二重量子ドット中の一電子準位
を見る．図 3.3に示したように，トンネル結合HTはHdotsの 4つの縮退した準位 (|L,±kz〉
と |R,±kz〉) を２つのグループに分裂させる．下の準位はエネルギー ε0 − tで 2重縮退し

2t, t′が正の実数となるように |L/R,±kz〉の位相を選んだために，一般に vL, vR は実数とはならない．
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図 3.3: 異なる谷間のトンネル結合および量子ドット内での谷間結合がない場合 (t′ = 0,

vL = vR = 0)の，Si二重量子ドットにおける一電子準位．同じ谷間のトンネル結合 tは 4

つの縮退した準位，|L,±kz〉, |R,±kz〉をエネルギー ε0± tの 2つのグループに分裂させる．

ていて，|L,±kz〉と |R,±kz〉との結合軌道に対応する．

|b,+kz〉 =
1√
2

[|L,+kz〉 + |R,+kz〉] ,

|b,−kz〉 =
1√
2

[|L,−kz〉 + |R,−kz〉] .

一方，上の準位はエネルギー ε0 + tで 2重縮退していて，反結合軌道に対応する．

|a,+kz〉 =
1√
2

[|L,+kz〉 − |R,+kz〉] ,

|a,−kz〉 =
1√
2

[|L,−kz〉 − |R,−kz〉] .

これは異なる谷間の結合がないために，異なる谷の状態が互いに混じり合わないからで
ある．
次に二重量子ドットにおける 2電子状態について考える．ハミルトニアン，式 (3.15)の

HTで t′ = 0としたものの対角化により，基底状態は６重縮退であることが分かった．３
状態はスピン 1重項 (Stot = 0)で，

|g1〉 = |L,+kz, ↑; L,+kz, ↓〉 + |R,+kz, ↑; R,+kz, ↓〉
+

1

4

(
Ū +

√
Ū2 + 16

)
[|L,+kz, ↑; R,+kz, ↓〉 − |L,+kz, ↓; R,+kz, ↑〉],

|g2〉 = |L,−kz, ↑; L,−kz, ↓〉 + |R,−kz, ↑; R,−kz, ↓〉
+

1

4

(
Ū +

√
Ū2 + 16

)
[|L,−kz, ↑; R,−kz, ↓〉 − |L,−kz, ↓; R,−kz, ↑〉],

|g3〉 = |L,+kz, ↑; L,−kz, ↓〉 − |L,+kz, ↓; L,−kz, ↑〉
+|R,+kz, ↑; R,−kz, ↓〉 − |R,+kz, ↓; R,−kz, ↑〉

+
1

4

(
Ū +

√
Ū2 + 16

)
[|L,+kz, ↑; R,−kz, ↓〉 − |L,+kz, ↓; R,−kz, ↑〉

+|L,−kz, ↑; R,+kz, ↓〉 − |L,−kz, ↓; R,+kz, ↑〉].
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ここで Ū = (U0 −U1)/tである．他の 3状態はスピン 3重項 (Stot = 1; Stot,z = 1, 0,−1)で，

|g4〉 = |L,+kz, ↑; L,−kz, ↑〉 + |R,+kz, ↑; R,−kz, ↑〉
+

1

4

(
Ū +

√
Ū2 + 16

)
[|L,+kz, ↑; R,−kz, ↑〉 + |L,−kz, ↑; R,+kz, ↑〉],

|g5〉 = |L,+kz, ↑; L,−kz, ↓〉 + |L,+kz, ↓; L,−kz, ↑〉
+|R,+kz, ↑; R,−kz, ↓〉 + |R,+kz, ↓; R,−kz, ↑〉

+
1

4

(
Ū +

√
Ū2 + 16

)
[|L,+kz, ↑; R,−kz, ↓〉 + |L,+kz, ↓; R,−kz, ↑〉

+|R,+kz, ↑; L,−kz, ↓〉 + |R,+kz, ↓; L,−kz, ↑〉],

|g6〉 = |L,+kz, ↓; L,−kz, ↓〉 + |R,+kz, ↓; R,−kz, ↓〉
+

1

4

(
Ū +

√
Ū2 + 16

)
[|L,+kz, ↓; R,−kz, ↓〉 + |L,−kz, ↓; R,+kz, ↓〉].

エネルギーは共に

Eground = 2ε0 +
1

2

[
(U0 + U1) −

√
16t2 + (U0 − U1)2

]
. (3.16)

これより，異なる谷間の結合がない Si二重量子ドットでは交換結合がないと結論できる．

J = EStot=1 −EStot=0 = 0. (3.17)

これは (i) 2つの等価な谷を反映して，一電子準位が 2重縮退しており，(ii) それらは 2つ
の電子によってスピンを平行または反平行にして占有され，(iii) 同じ谷間のクーロン相互
作用が異なる谷間のそれと等しい上，異なる谷間の交換相互作用が実質的にはたらかな
い，ことによる．

3.3.2 異なる谷間のトンネル結合がある場合

次に異なる谷間でのトンネル結合 t′の影響を調べる．この項では量子ドット中の谷間結
合は無視する．つまり vL = vR = 0とする．異なる谷間のトンネル結合 t′は状態 |L,±kz〉
と |R,∓kz〉 とを混ぜ，4重縮退した一電子準位は tと t′によって 4つに分裂する．例えば
最低準位に対応する軌道は

|ϕ0〉 =
1

2
[|L,+kz〉 + |L,−kz〉 + |R,+kz〉 + |R,−kz〉] , (3.18)

で，エネルギーは ε0 − (t+ t′)である．
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二重量子ドット中に電子が 2つある場合，基底状態はスピン 1重項で，

|g〉 = |L,+kz, ↑; L,+kz, ↓〉 + |R,+kz, ↑; R,+kz, ↓〉
+|L,−kz, ↑; L,−kz, ↓〉 + |R,−kz, ↑; R,−kz, ↓〉

+|L,+kz, ↑; L,−kz, ↓〉 − |L,+kz, ↓; L,−kz, ↑〉
+|R,+kz, ↑; R,−kz, ↓〉 − |R,+kz, ↓; R,−kz, ↑〉

+
1

4

(
Ū +

√
Ū2 + 16

)
[|L,+kz, ↑; R,+kz, ↓〉 − |L,+kz, ↓; R,+kz, ↑〉

+|L,−kz, ↑; R,−kz, ↓〉 − |L,−kz, ↓; R,−kz, ↑〉
+|L,+kz, ↑; R,−kz, ↓〉 − |L,+kz, ↓; R,−kz, ↑〉

+|L,−kz, ↑; R,+kz, ↓〉 − |L,−kz, ↓; R,+kz, ↑〉].
ここで Ū = (U0 − U1)/(t+ t′)である．基底エネルギーは

Eground = 2ε0 +
1

2

[
(U0 + U1) −

√
16(t+ t′)2 + (U0 − U1)2

]
,

である．第一励起状態はスピン 3重項で，エネルギーは

Eexcited = 2ε0 +
1

2

[
(U0 + U1) −

√
16t2 + (U0 − U1)2

]
,

である．従って交換結合の大きさは

J = Eexcited − Eground

=
1

2

[√
16(t+ t′)2 + (U0 − U1)2 −

√
16t2 + (U0 − U1)2

]
,

となる．特に t, t′ � U0 − U1の時は

J ≈ 4t′(2t+ t′)/(U0 − U1), (3.19)

となる．図 3.4に，異なる谷間のトンネル結合 t′に対する Jの振る舞いを示した．谷が一
つしかない場合の交換結合，J (1-valley) = 4t2/(U0 − U1)と比較すると，式 (3.19)の交換結
合の方が t′ > (

√
2 − 1)tの時に大きい．t′ = tの場合には約 3倍になる．異なる谷間の強

いトンネル結合があると，その寄与は交換結合を大きくする．

3.3.3 異なる谷間のトンネル結合と量子ドット内での谷間結合の両方が
ある場合

最後に，異なる谷間のトンネル結合があり (t′ �= 0)，量子ドット内での谷間結合もある
(vL, vR �= 0) 場合を扱う．前にも述べたように，一般的に vLと vRは複素数である．ここ
では，位相の自由度は残しておくが，その絶対値は |vL| = |vR| ≡ vであると仮定する．
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図 3.4: Si二重量子ドットにおける，異なる谷間のトンネル結合 t′に対する交換結合 J の
振る舞い．量子ドット内の谷間結合はなく (vL = vR = 0)，t, t′ � U0 −U1の場合．Jは谷
が一つしかない場合の交換結合 J (1-valley) = 4t2/(U0 − U1)で，t′は同じ谷間のトンネル結
合 tで，無次元化されている．

一電子準位の様子は，定性的に前の項の t′ �= 0で vL, vR = 0の場合と同じで，4つの縮
退していない準位に分裂する．軌道は，|L,+kz〉, |L,−kz〉, |R,+kz〉, |R,−kz〉の線形結合
で表される．これらの一般的な表式は vL, vRの位相を含む大変複雑な式になるのでここで
述べることは出来ないが，簡単になる場合について例を挙げておくと，vL = v, vR = −v
の時，４つの準位のエネルギーは

ε0 −
√

(t+ t′)2 + v2, ε0 −
√

(t− t′)2 + v2, ε0 +
√

(t− t′)2 + v2, ε0 +
√

(t+ t′)2 + v2,

であり，対応する軌道はそれぞれ，

|L,+kz〉 + |L,−kz〉 +
−v +

√
(t+ t′)2 + v2

t+ t′
|R,+kz〉 +

−v +
√

(t+ t′)2 + v2

t+ t′
|R,−kz〉,

|L,+kz〉 − |L,−kz〉 +
v +

√
(t− t′)2 + v2

t− t′
|R,+kz〉 −

v +
√

(t− t′)2 + v2

t− t′
|R,−kz〉,

|L,+kz〉 − |L,−kz〉 − −v +
√

(t− t′)2 + v2

t− t′
|R,+kz〉 +

−v +
√

(t− t′)2 + v2

t− t′
|R,−kz〉,

|L,+kz〉 + |L,−kz〉 − v +
√

(t+ t′)2 + v2

t+ t′
|R,+kz〉 −

v +
√

(t + t′)2 + v2

t+ t′
|R,−kz〉,

である (規格化因子は省略)．
2電子状態に対し，基底状態はスピン 1重項で，励起状態はスピン 3重項である．よっ

てこの場合の二重量子ドットでは，反強磁性交換結合が存在する．図 3.5に，(a) t′ = 0,

(b) t′ = 0.5t, (c) t′ = tの場合について，vの関数としての J = Eexcited −Egroundの計算値
を示した．クーロン相互作用に関しては，(U0 −U1)/t = 10とした．交換結合 Jは vL, vR
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図 3.5: 谷間トンネル結合 t′と量子ドット内の谷間結合 vL, vRがある場合の Si量子ドッ
トにおける，谷間トンネル結合 t′の関数としての交換結合 Jの大きさ．vLと vRの位相は
[0, 2π]で平均を取るが，|vL| = |vR| = vとする．J/J (1-valley)を v/tの関数として示した．
ここで J (1-valley) = 4t2/(U0 −U1), tは同じ谷間でのトンネル結合，U0(U1)は同じ (異なる)

量子ドットにある電子間のクーロン相互作用の大きさ．ここでは (U0 − U1)/t = 10とし
た．異なる谷間のトンネル結合は (a) t′ = 0, (b) t′ = 0.5t, (c) t′ = t. J の標準偏差はエ
ラーバーで示されている．
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の位相に依存する．この両方の位相に対して [0, 2π]で平均と分散を調べた.3 標準偏差は
エラーバーで示している．概して，J は vの減少に伴い増加し，v ∼ tで一定に飽和する．
J は vLと vRの位相によって大きく変化する．

3.4 交換結合の大きさの評価
前節ではモデル化した Si二重量子ドットの電子状態を調べて，実効ハミルトニアン，式

(3.1), における交換結合 Jを求めた．この節では実際の量子ドット系を想定して具体的な
パラメータを代入し，J の値を見積る．
実験で作製されるSi量子ドットのサイズは 10 nm程度である [13, 14, 15, 16, 17, 18, 19]．

しかしながら，図 3.2(a)にあるような，量子ドット内のエネルギー準位やトンネル結合が
調節可能な 3つの電極を持つ二重量子ドットを作製しようとすれば，そのサイズはずっと
大きくなければならない．ここでは量子ドットのサイズが 10 nmから 100 nmまでのいく
つかの場合を考える．
式 (2.3)において，量子ドットの閉じ込めポテンシャルとして，2章で用いた等方的な

3次元調和型ポテンシャル，V (r) = K(x2 + y2 + z2)/2，を用いる．最低エネルギー準位
の包絡関数は式 (2.5)にあるように，

F (r) = (
1

πh̄
)

3
4 (m∗

t
2m∗

lK
3)

1
8 exp

[
− 1

2h̄

(√
m∗

tKx
2 +

√
m∗

tKy
2 +

√
m∗

lKz
2
)]
,

となる．量子ドットのサイズも 2章と同様に，l = 2(h̄2/m∗
tK)1/4 とm∗

t = 0.19m0を用い
て定義する．
以下では異なる谷間のトンネル結合は t′ = t/2とする．量子ドット内での谷間結合がな

い場合 (vL = vR = 0)，交換結合Jは式 (3.19)で与えられる．l = 10 nmで量子ドット間の
距離が 2|d| = 10 nmである時，同じ量子ドット内の電子間のクーロン相互作用はU0 =22

meVで，異なる量子ドットにある電子間のクーロン相互作用はU1 = 12 meVである．も
しトンネル結合が t = 1 meVと t′ = 0.5 meVであるとすると，交換結合は J = 0.47 meV

と見積られる．また t = 0.5 meVと t′ = 0.25 meVであるとすると，J = 0.13 meVと見
積られる．l = 100 nmでは 2|d| = 100 nm, U0 =2.2 meVで U1 = 1.2 meVである.4 もし
t = 0.1 meVで t′ = 0.05 meVならば，交換結合は J = 0.047 meVとなる．また t = 0.05

meVと t′ = 0.025 meVならば，交換結合は J = 0.013 meVとなる．l = 100 nmの場合で
も，交換結合は低温での熱エネルギー kBT よりも大きくなる．Si量子ドットは，1.2節で
述べたように同じサイズのGaAs量子ドットと比べてデコヒーレンス時間がずっと長いの
で，量子情報処理への応用により適している．

3ML,MR = 0 ∼ 99の整数として (θL, θR) = 0.02π (ML,MR)で与えられる全ての (θL, θR)の組み合わせ
を用いて，vL = veiθL , vR = veiθR として J を計算し，平均と分散を調べた．

4l = 100 nmの時，準位間隔は ε1 − ε0 = 0.16 meVで，クーロン積分 U0 = 2.2 meVあるいは U1 = 1.2
meVよりずっと小さい．我々の計算では最低準位のみを考えたので，我々の J の見積もりは妥当ではない
かも知れない．しかしながら，上の準位の寄与は準位間隔が量子ドット間のトンネル結合 t, t′ や谷間結合
vよりも小さければ，大きくはない．
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表 3.1: いろいろなサイズの Si二重量子ドットにおける，交換結合 Jと，同じ量子ドット
内および異なる量子ドットにある電子間のクーロン相互作用 U0と U1．ドット間距離は
2|d| = l．同じ谷間のトンネル結合は t = (U0 − U1)/10に対し，異なる谷間のトンネル結
合は t′ = t/2．量子ドット内での谷間結合はない (vL = vR = 0)．

l U0 U1 t t′ J

(nm) (meV) (meV) (meV) (meV) (meV)

10 21.80 12.34 0.946 0.473 0.422

20 10.9 6.17 0.473 0.236 0.211

50 4.36 2.47 0.189 0.095 0.084

100 2.18 1.23 0.095 0.047 0.042

表 3.1にいくつかのサイズの二重量子ドットでのクーロン相互作用U0およびU1と，交
換結合 J [式 (3.19)]の計算結果を挙げた．ドット間の距離は 2|d| = lである．トンネル結
合は (U0 − U1)/t = 10および t′ = t/2を満たすように選んだ．
量子ドット中の谷間結合 (vL, vR �= 0)は交換結合 Jを変化させる．図 3.5(b)に見られる

ように，t′ = t/2の時，平均値は vLおよび vRがない場合とほとんど同じである．しかし
ながら，値は vLと vRの位相によって大きく影響を受ける．この位相は系の原子サイズで
の微細構造によって決まるため，実験的に制御するのが難しい．したがって Si量子ドッ
トにおいて，交換結合 J を完全に制御することは困難で，そのことは量子計算機への応
用において深刻な問題になる可能性がある．

3.5 結論
多谷構造を持つ人工分子である，Si二重量子ドットにおける電子状態を調べた．有効質

量近似の範囲内で，Siの伝導バンドの多谷構造と有効質量の異方性を取り入れた．
多谷構造の効果を考慮したモデルを用いて，Si二重量子ドットにおける局在電子スピン

間での交換結合 Jを評価した．交換結合は，異なる谷間のトンネル結合も量子ドット内の
谷間結合もない時にははたらかないことが分かった．異なる谷間のトンネル結合がある場
合について，量子ドットのいくつかのサイズとトンネル結合の強さに対する J の大きさ
を見積った．

Si量子ドットでの電子スピンのデコヒーレンス時間は GaAs量子ドットの場合よりも
ずっと長い．これは量子情報処理デバイスへの応用において有利である．一方，交換結合
の正確な値は異なる谷間のトンネル結合と量子ドット中の谷間結合に依存し，これらは系
の原子サイズでの微細構造によって決まるので制御が難しいことが不利な点である．
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第4章 原子スケールから見たシリコン量
子ドットにおける電子状態

4.1 序
我々は 2章で，有効質量近似から得られる一電子準位をもとに，Si量子ドットの電子・

スピン状態の計算を行った．その際に，量子ドットの閉じ込めポテンシャルは格子定数 a

程度の範囲で緩やかに変化すると仮定を行った．これは，言い換えれば，原子間隔サイズ
の構造を考慮しないということである．しかし，今日作製されている数 nm程度の非常に
小さいサイズの量子ドット [16]や，閉じ込めポテンシャルに急峻な端を持つ量子ドットで
は，このような取り扱いが妥当であるかどうかは明らかではない．
我々は 2章で，Siワイヤーを熱酸化して作製される量子ドットに見られる，歪みの影響

による谷の分裂を考慮した．しかしこの時，依然として±kzのような，k空間の同じ方向
の谷の 2重縮退は残る．この谷の縮退に対応する，縮退した一電子準位があるために，2.3

節で論じたような Siに特徴的な電子・スピン状態が現れる．しかし，先ほど述べた原子
サイズの構造の影響で谷間結合が起き，この同じ方向の谷の 2重縮退が分裂を起こすと，
2.5節で示したように状況は変わる．
そこでこの章では，tight-bindingモデルを用いて，一電子準位を原子サイズの構造を考

慮して取り扱う．その際に，同じ方向の谷 (±kz)の一電子準位間での結合の大きさを調べ
るため，その方向への閉じ込めのみを考える．伝導バンドの底の一電子準位とそのすぐ上
の準位の間隔を見ることで，有効質量近似で得られる縮退した一電子準位が存在するかど
うかを調べる．なおこの章でも±kzの谷は，他の谷±kxと±kyより十分低いと考え，他
の谷の一電子準位については議論しない．また，有効質量近似での±kz の谷の一電子準
位の波動関数は，式 (2.2)にあるように，谷でのBloch関数と包絡関数F±kz との積で表さ
れる．この描像が良いかどうかを，電子の存在確率を調べることにより検討する．位置 r

における存在確率は，式 (2.2)より，

|ψ±kz(r)|2 = |F±kz(r)|2|u±kz(r)|2, (4.1)

と表されるが，ここで |u±kz(r)|2は格子間隔程度で振動するのに対し，|F±kz(r)|2は緩や
かに変化し，概形を表す．tight-bindingを用いた計算を行い，有効質量近似を用いた計算
と結果を比較する．以上の２点から，有効質量近似が成立する条件について議論する．
この章の構成は以下の通りである．まず次の節で，用いた計算方法と，作製方法の異な
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る 2種類の量子ドット系を想定した 2つのモデルについて説明する．4.3節では 2つのモ
デルに対するそれぞれの計算結果を示し，次の 2点，

• 一電子準位に対する電子の存在確率の概形
• 一電子準位間隔

について，有効質量近似の結果との比較，議論を行う．最後の節でまとめと考察を行う．

4.2 モデルと計算方法

4.2.1 tight-bindingモデル

まず始めに，tight-bindingモデルについて説明する．今回我々が用いたのは経験的 spds∗

tight-bindingモデル [38]である．固体中の電子の波動関数を原子軌道関数の線形結合で表
現する方法は，LCAO(linear combination of atomic orbitals)法，あるいは tight-binding

モデルと呼ばれる [44]．この時，用いる原子軌道の種類として，s軌道と 3種類の p軌道
を用いる sp3 tight-bindingモデル [45]が良く知られているが，spds∗ tight-bindingモデル
では，これらに加えて 5種類の d軌道と s∗軌道を加えた計 10種類の軌道を用いる．これ
らの方法では，エネルギー固有値およびそれに対する固有状態の各原子軌道関数の係数を
決める問題は，各原子軌道関数を基底に用いたハミルトニアンの行列の固有値・固有ベク
トル問題となる．この時，行列要素を現実の原子軌道関数から計算するのではなく，パラ
メータと見なし，第一原理計算などの結果から得られるバルクのバンド構造が良く再現出
来るように決めていることが，「経験的」と呼ばれている理由である．また，初期の単純な
tight-binding モデルでは，価電子バンドに比べて伝導バンドの再現性が悪いことが知ら
れていたが [46]，今回用いた spds∗ tight-bindingモデルは，価電子バンドだけでなく，バ
ルクの Siの伝導バンドの構造を良く再現するようにこれらのパラメータが決められてい
る (詳細は付録D参照)．我々は，伝導に寄与する，伝導バンドの底付近の電子状態を問
題にしているので，このモデルを選んだ．
この tight-bindingモデルでは，一電子状態の波動関数は各原子の 10種類の原子軌道関

数の線形結合で表される．
ψ(r) =

∑
i,α

Cα
i φα(r − Ri). (4.2)

ここで φα(r)は 10種類の原子軌道 (α = s, p, d, s∗)1で，Riは原子 iの位置である．

4.2.2 閉じ込めのモデル

閉じ込めのモデルとして，2つの場合を考える．1つはゲート電極による閉じ込めを想
定した，制御可能なポテンシャルのモデルである．図 4.1に示したように，結晶の [100],

1具体的には s, px, py, pz, dxy, dyz , dzx, dx2−y2 , d3z2−r2 , s∗ の 10種類
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x

z
y

a

図 4.1: 単位構造と座標軸．ここで aは格子定数，0.543 nm．単位構造は Si原子を 8個含
む立方体．結晶の [100], [010], [001]方向にそれぞれ x, y, z軸を取る．

z

V(z) V0

L

ξ -V0

図 4.2: 制御可能なポテンシャル．V (z)は z 方向の閉じ込めポテンシャルで，V (z) =

V0 {tanh [(z − L/2)/ξ] − tanh [(z + L/2)/ξ] + 1}. V0は閉じ込めの深さ，Lは閉じ込めの
幅，ξは閉じ込めの急峻さを表すパラメータ．

[010], [001]方向にそれぞれ x, y, z軸を取る．閉じ込めがある場合でも±kzの谷の縮退に
対応した一電子準位の縮退が残るかどうかを調べたいので，閉じ込めポテンシャルとし
て，z方向に対する閉じ込め，

V (z) = V0

{
tanh

[
(z − L

2
)/ξ
]
− tanh

[
(z +

L

2
)/ξ
]

+ 1
}
, (4.3)

を考える．このポテンシャルによって，伝導バンドの電子はポテンシャルの底に閉じ込め
られる．また，式 (4.3)における，閉じ込めの深さ V0， 閉じ込めの幅 L， 閉じ込めの急
峻さ ξを変化させることにより閉じ込めの形状を変えることが可能であり，有効質量近似
が成り立つような緩やかなものから，急激な変化をするものまで扱うことが出来る．図
4.2にポテンシャルの形状と各パラメータの関係を示す．次の節ではこれらのパラメータ
を変化させて，その影響を調べる．一方 x, y方向には格子定数 aの周期境界条件，

ψ(x, y, z) = ψ(x+ a, y, z),
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ψ(x, y, z) = ψ(x, y + a, z), (4.4)

を考えた．これは問題にしている伝導バンドの底およびそのすぐ上の一電子準位が±kz

の谷の準位であり，その波数 kの x, y成分が 0で分散を考えなくてもよいことによる．
実際の計算では位置Riの原子軌道αを基底として用い，全ハミルトニアンをHとして，∫

dr φα(r − Ri)Hφβ(r − Rj), (4.5)

を要素とする行列の固有値方程式を解く．全ハミルトニアンを

H = H0 + V, (4.6)

と閉じ込めポテンシャルとそれ以外の部分に分けた時に，H0については今回用いた tight-

bindingモデルの場合，対角要素と隣接原子の軌道間の要素のみが値を持つ．一方，閉じ
込めポテンシャルの効果は∫

dr φα(r − Ri)V φβ(r − Rj) = V (Ri)δαβδij , (4.7)

と，対角要素のみを考慮した．
2つ目のモデルとして，SiO2層などによる閉じ込めを想定した，水素終端のモデルを

考える．SiO2は Siに比べて非常に高いフェルミエネルギーを持ち，絶縁層としてはたら
く．このため電子は Si中に閉じ込められるが，このような原子構造の急激な変化による
閉じ込めをこのモデルで扱う．水素終端の量子ドットに対しては，Siナノ構造で可視光発
光が観測されて以来，その原因を解明するべく電子状態や光物性について多くの理論研究
がなされている．最近では，回転楕円体の量子ドットに対し長軸と短軸の比を変えて形状
の効果を調べたもの [47]，表面の dangling bondの一部が水素で終端されているのではな
く，dangling bond同士で結合をしている場合や酸素で終端されている場合を調べたもの
[48]，アモルファス Si量子ドットに対するもの [49]などあるが，これらに共通している点
として，考えている量子ドットのサイズがせいぜい 3 nmぐらいと小さいということと，
3次元の閉じ込めに対して計算を行っているという点が挙げられる．一方，我々の研究は
もっと一般的で，広いサイズの範囲での電子状態を議論したいということと，歪みなどの
原因で分裂を起こしてもなお残る±kz の谷の縮退に対応する一電子準位の縮退が，閉じ
込めによって分裂を起こすかどうかを議論したいので 1次元方向にのみ閉じ込めを考える
点が，これらの研究と異なる．我々のモデルでは，図 4.3に示したように，系は図 4.1に
ある，1辺が格子定数 aの立方体を単位構造として，z方向に Lの長さを持つとし，端の
dangling bondを水素で終端する (水素に関する取り扱いについては付録D参照)．このよ
うな系では，1つ目の制御可能なポテンシャルとは異なり，伝導バンドと価電子バンドの
両方の電子を閉じ込めることになる．また，端で 1原子間隔で異なる原子になっているこ
と，水素の外側に電子が広がることが出来ないことから，急峻な端を持つ，原子構造を反
映した影響が見られると考えられる．x, y方向には先程と同様に，格子定数 aの周期境界
条件を考えた．
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図 4.3: 水素終端のモデル．大きい球はシリコン原子，小さい球は水素原子．格子定数 a

の立方体を単位構造として，z方向にLの長さを持つ．端の dangling bondは水素で終端．

4.3 計算結果

4.3.1 制御可能なポテンシャルの場合

図 4.4(a)に，V0 = 0.5 eV, L = 16.25a, ξ = 0.5aの場合について，ポテンシャルの形状
を破線で示した．このような閉じ込めポテンシャルが存在すると，電子はこのポテンシャ
ルの底に局在するようになる．ここでは問題となる，伝導バンドの底およびそのすぐ上の
一電子準位について，電子の存在確率を調べた．ここでは存在確率を，式 (4.2)の Cα

i を
用いて，位置 zにある原子の原子軌道成分の大きさ

ρ(z) =
∑

i

′∑
α

|Cα
i |2, (4.8)

で表す．ここで 1つ目の和は (Ri)z = zを満たす原子 iについて，2つ目の和は 10種類の
原子軌道 αについてとる．図 4.4(a)に，伝導バンドの底の一電子準位に対する存在確率
を，位置 zの関数として十字の点で示した．比較の為に，同じポテンシャルを用いて有効
質量近似から得られる存在確率の概形，|F±kz(z)|2, を実線で示す．どちらも存在確率は z

方向に規格化されている．tight-bindingモデルに対する存在確率では原子軌道の寄与につ
いて原子サイトで和を取っているので，これら２つの存在確率は一致するように思うかも
しれない．このことは単位構造に原子を 1つだけ含む場合には当てはまるが，今の場合は
単位構造に複数の原子を含むため，それを反映して原子間隔サイズでの細かい構造が見
られる．しかしその概形は有効質量近似の結果とほぼ一致していることが分かる．次に，
すぐ上の一電子準位の存在確率についても調べたが，その様子は底の一電子準位と同様の
概形を示した [図 4.4(b)]．
これら 2つの一電子準位は，閉じ込めポテンシャルがない，すなわち V0 = 0の時，谷

の縮退を反映して 2重に縮退している．V0の増加に伴い，これらは分裂するが，この分裂
の大きさを∆とする．図 4.5に，ξの関数としての分裂の大きさ∆を，(A) V0 = 0.5 eV,

L = 8.25a = 4.5 nm, (B) V0 = 0.5 eV, L = 16.25a = 8.8 nm, の 2つの場合についてプロッ
トした．両方の場合において，閉じ込めポテンシャルが緩やかである (ξ/a > 0.3)と，分
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裂∆は小さい．それに対しポテンシャルが，数原子間隔で変化するほど急峻 (ξ/a < 0.3)

になると，∆は大きくなる．更にその領域で，分裂の大きさは，閉じ込めポテンシャル
が短い (A)の方が長い場合 (B)よりも大きく，(A)では熱エネルギー kBT に換算すると，
∆ ∼ 7.7 K程度になる．概して，閉じ込めポテンシャルの幅が短い方が，長い場合よりも
分裂が大きい．
図 4.6に，V0 = 0.5 eV, ξ = 0.02aの場合について，閉じ込めポテンシャルの幅と分裂

の大きさの関係を示す．閉じ込めの幅が L = 10a (5.4 nm)よりも短くなると∆は急激に
増加するが，それよりも大きいと分裂∆は非常に小さくなる．特に L > 16a (8.7 nm)で
は 1 Kよりも小さい．
以上により，このタイプの量子ドットでは，閉じ込めポテンシャルの幅が短く，変化が

急峻な場合を除いて，多谷構造に対応する縮退した一電子準位があり，波動関数が包絡関
数と谷でのBloch関数の積の形で書けるという，有効質量近似の描像は妥当であると推測
される．

4.3.2 水素終端の場合

L = 16aの場合について，伝導バンドの底の一電子準位に対する電子の存在確率 ρ(z)

を，前のモデルと同様に位置 zの関数として，図 4.7(a)に十字の点で示す．比較の為に，
水素の位置に壁を持つ無限の深さの井戸型ポテンシャルを用いて，有効質量近似から得ら
れる結果を実線で示す．どちらも存在確率は z方向に規格化されている．原子間隔サイズ
での細かい構造は見られるものの，その概形は有効質量近似の結果とほぼ一致しているこ
とが分かる．また図 4.7(b)に，そのすぐ上の一電子準位に対する存在確率の様子を示し
たが，底の一電子準位と同様の概形を示す．
次に制御可能なポテンシャルの場合と同様に，伝導バンドの底の一電子準位とそのすぐ

上の準位の分裂の大きさ∆を調べた．∆と閉じ込めの長さの関係を図 4.8に示す．閉じ込
めの長さが L = 10a (5.4 nm)程度までは分裂∆は比較的小さいが，それよりも短くなる
と∆は急激に増加する．L = 4a (2.2 nm)では∆ ∼ 35 Kとなる．この結果より，L > 10a

程度で，谷の縮退に対応する一電子準位の縮退は保たれると考えられる．
以上により，このようなタイプの量子ドットでも，サイズが小さい場合を除けば，多谷

構造に対応する縮退した一電子準位があり，波動関数が包絡関数と谷でのBloch関数の積
の形で書けるという，有効質量近似の描像は妥当であると推測される．

4.4 結論と議論
tight-bindingモデルを用いて，原子サイズの構造を考慮した一電子準位の計算を行っ

た．伝導バンドの底の準位およびそのすぐ上の準位について，準位間隔と電子の存在確率
を調べた．これらの準位間隔は，閉じ込めがない場合に縮退していた谷の準位の，閉じ込
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図 4.4: 制御可能なポテンシャルの形状と電子の存在確率．ポテンシャルの形状 (破線)は
V0 =0.5 eV, L = 16.25a, ξ = 0.5aの場合．ここで aは格子定数，0.543 nm. 十字の点は
tight-bindingモデルから得られる，(a)伝導バンドの底の一電子準位，(b)そのすぐ上の
一電子準位，に対する電子の，位置 zにおける存在確率 ρ(z)．実線は有効質量近似による
結果．存在確率は z方向に規格化されている．
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図 4.5: 制御可能なポテンシャルのモデルにおける，閉じ込めポテンシャルの急峻さ ξに
対する，伝導バンドの底の一電子準位とそのすぐ上の準位の分裂の大きさ∆の振る舞い．
(A) V0 = 0.5 eV, L = 8.25a, (B) V0 = 0.5 eV, L = 16.25a. ここで aは格子定数，0.543

nm.
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図 4.6: 制御可能なポテンシャルのモデルにおける，閉じ込めポテンシャルの幅Lに対する，
伝導バンドの底の一電子準位とそのすぐ上の準位の分裂の大きさ∆の振る舞い．V0 = 0.5

eV, ξ = 0.02a．ここで aは格子定数，0.543 nm.
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めによる分裂に対応する．ゲート電極による閉じ込めを想定した制御可能なポテンシャル
の閉じ込めのモデルでは，閉じ込めポテンシャルの幅が短く急峻な変化をする場合を除い
て，２つの準位はほとんど縮退しており，存在確率の概形も有効質量近似と同じような結
果が得られる．しかしポテンシャルが数原子間隔で変化するような急峻な場合には，数∼
数十K程度の分裂を起こす．SiO2層などによる閉じ込めを想定した水素終端のモデルで
は，閉じ込めの長さがある程度大きければ (5.4 nm以上)，２つの準位はほとんど縮退し
ており，存在確率の概形も有効質量近似と同じような結果が得られる．それよりも小さく
なると，数十K程度の分裂を起こす．
今回の計算では、±kzの谷は他の谷より十分低いとして、z方向への 1次元の閉じ込め

のみを考えた．実際の量子ドットは 3次元の閉じ込めであり，これによる異なる方向の谷
間での結合を扱わなくてよいのかと思われるかもしれないが，この点について簡単に考察
する．ゲート電極による閉じ込め，SiO2層による閉じ込めのどちらの場合にも，加工に
伴う形状異方性が生じることが予想される．例えば SiO2層による閉じ込めの場合，k空
間の異なる方向の谷の分裂の大きさは 100 meV程度であるが，±kzのような，同じ方向
の谷の 2重縮退は残る [14, 40]．我々が問題にしていたのは，サイズが小さいことや急峻
な端の影響で谷間結合が起き，この 2重縮退が解けるかどうかで，今回の計算結果では，
縮退していた同じ方向の谷の分裂の大きさは，閉じ込めの幅が 2.2 nm以上の範囲ではせ
いぜい数十meVであることが分かった．従って 3次元の閉じ込めを用いた場合の，異な
る方向の谷間の結合による分裂の大きさも同程度かそれ以下であると考えられる．これと
比べると形状異方性による 3方向の谷の分裂の方が十分大きく，最初の仮定は妥当である
と考えられる．
今回の結果から，どちらの場合も数 nm程度にサイズが小さい場合を除いては，有効質

量近似による描像は悪くないように思われる．つまりそのような量子ドットでは，2章で
指摘したような性質が見られるはずである．この時，応用面で重要な，一電子準位間隔や
スピン状態の制御に大きく関わってくるのは，不純物などによる谷間結合の有無，大きさ
であるが，これらは原子レベルでの構造を反映するので，制御するのが難しいことが問題
点であるといえる．
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図 4.7: 水素終端モデルにおける (a)伝導バンドの底の一電子準位，(b)そのすぐ上の一電
子準位，に対する電子の，位置 zでの存在確率 ρ(z)．閉じ込めの幅はL = 16a，ここで a

は格子定数，0.543 nm．十字の点は tight-bindingモデルでの結果．z = 0 ∼ 15.75aがシ
リコン原子，z = −0.25a, 16aが水素原子のサイトになっている．実線は水素の位置に壁
を持つ，無限の深さの井戸型ポテンシャルを用いて，有効質量近似から得た結果．両方と
も z方向に規格化されている．
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第5章 結論

Siが伝導バンドに複数の底 (谷)を持つ多谷構造であることを考慮した，Si単一量子ドッ
トおよび Si二重量子ドットにおける電子・スピン状態の理論研究を行った．
まず２つの谷の縮退を仮定して，有効質量近似を用いた Si単一量子ドットにおける電

子・スピン状態の計算を行った．多体状態は有効質量近似から得られる一電子準位のN

電子による占有の配置に対応する単一の Slater行列式で表した．電子間相互作用として，
クーロン相互作用，および交換相互作用を考慮して全エネルギーを計算し，基底状態の配
置を決定した．また，磁場依存性として Zeeman効果を取り入れた．
多谷構造は縮退した一電子準位を生む．しかし異なる谷の電子間にはスピン結合がな

いために，異なるスピンを持つ配置がエネルギー縮退し，磁場下ではそれらのうち最大の
スピンを持つものが現れる．これは，高スピンは軌道縮退がある場合のみ交換相互作用に
よって現れる (Hund則) GaAs量子ドットの場合とは極めて異なる．
次に量子ドットの形状が電子状態に与える影響を調べた．電子状態は電子間相互作用と

一電子準位間隔の競合によって決まるが，これは量子ドットのサイズに依存する．球形量
子ドットでは，10 nmより小さければ，等価な谷の一電子準位は下から順に占有される．
一方それよりもずっと大きい量子ドットでは，電子は交換エネルギーを得るために最大ス
ピンを作って，同じ谷の上の準位を占有しようとする．また，形状異方性を持つ量子ドッ
トでは，電子はドットが長い方向に沿って分布する．
量子ドット内の不純物などによる，谷間結合がある場合を，摂動論の最低次の範囲で調

べた．谷間結合により，異なる谷の縮退していた準位は混ざり，分裂する．これは小さい
サイズの量子ドットでは最低スピン状態を生むが，大きいサイズの量子ドットでの高スピ
ン状態は変化させない．
次に多谷構造を考慮したモデルを用いて，Si二重量子ドットにおける電子・スピン状態

を調べ，局在電子スピン間での交換結合を評価した．量子ドット内の一電子準位は準位間
隔が大きいとして最低準位のみを考えるが，多谷構造を考慮して１つの量子ドットに２つ
の縮退した一電子準位を考える．このとき量子ドット間のトンネル結合には，同じ谷の準
位間のトンネル結合と，異なる谷の準位間のトンネル結合の 2種類がある．電子間相互作
用については，同じ量子ドット内および異なる量子ドットにある電子間のクーロン相互作
用を厳密に取り入れて，計算を行った．
交換結合は，異なる谷間のトンネル結合も量子ドット内の谷間結合もない時にははたら

かないことが分かった．これは縮退した一電子準位が存在し，クーロン相互作用の大きさ
はどちらの谷にあるかによらないこと，交換相互作用がはたらかないことによる．一方，
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異なる谷間のトンネル結合がある場合には交換結合がはたらく．量子ドット内の谷間結合
がない場合については，交換結合の定式化を行い，谷が 1つしかない量子ドットにおける
交換結合と比較した．異なる谷間のトンネル結合が同じ谷間のトンネル結合の

√
2− 1倍

以上の大きさであれば，谷が 1つしかない場合よりも大きい交換結合が得られる．量子
ドット内の谷間結合がある場合，交換結合はその位相に大きく左右される．いくつかの量
子ドットのサイズとトンネル結合の強さに対して交換結合の大きさを見積った．
有効質量近似の妥当性に対する議論を行うため，経験的 tight-bindingモデルを用いて，

原子サイズの構造を考慮した一電子準位の計算を行い，有効質量近似の結果と比較した．
伝導バンドの底の準位およびそのすぐ上の準位について，準位間隔と電子の存在確率を
調べた．これらの準位間隔は，閉じ込めがない場合に縮退していた谷の準位の，閉じ込め
を原因とした分裂に対応する．分裂がなく，電子の存在確率も同じようなものを示す量子
ドットであれば，有効質量近似での議論で得られたような性質を示すと考えられる．
ゲート電極による閉じ込めを想定した制御可能なポテンシャルの閉じ込めのモデルで

は，閉じ込めポテンシャルの幅が短く急峻な変化をする場合を除いて，２つの準位はほと
んど縮退しており，存在確率の概形も有効質量近似と同じような結果が得られる．しかし
ポテンシャルが数原子間隔で変化するような急峻な場合には，数∼数十K程度の分裂を
起こす．SiO2層などによる閉じ込めを想定した，水素終端のモデルでは，閉じ込めの長
さがある程度大きければ (5.4 nm以上)，２つの準位はほとんど縮退しており，存在確率
の概形も有効質量近似と同じような結果が得られる．それよりも小さくなると，数十 K

程度の分裂を起こす．
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付 録A 有効質量近似による一電子準位
と電子間相互作用の計算

A.1 一電子準位
有効質量方程式

[
− h̄2

2m∗
t

(
∂2

∂x2
+

∂2

∂y2

)
− h̄2

2m∗
l

∂2

∂z2
+ V (x, y, z)

]
F±kz(r) = ε±kzF±kz(r),

[
− h̄2

2m∗
l

∂2

∂x2
− h̄2

2m∗
t

(
∂2

∂y2
+

∂2

∂z2

)
+ V (x, y, z)

]
F±kx(r) = ε±kxF±kx(r), (A.1)

[
− h̄2

2m∗
l

∂2

∂y2
− h̄2

2m∗
t

(
∂2

∂z2
+

∂2

∂x2

)
+ V (x, y, z)

]
F±ky(r) = ε±kyF±ky(r),

に等方的な閉じ込めポテンシャル

V (x, y, z) =
1

2
K(x2 + y2 + z2), (A.2)

を代入すると，準位 (±ki;nx, ny, nz)に対する包絡関数は，

F
nx,ny,nz

±ki
(r) =

(
1

2nx+ny+nz nx!ny!nz!

) 1
2

(
1

πh̄
)

3
4 (aixaiyaiz)

1
4

×Hnx

(√
aix

h̄
x
)
Hny

(√
aiy

h̄
y
)
Hnz

(√
aiz

h̄
z
)

× exp
[
− 1

2h̄
(aixx

2 + aiyy
2 + aizz

2)
]
, (A.3)

で与えられ，F nx,ny,nz

+ki
(r) = F

nx,ny,nz

−ki
(r)，である．ここでHn(q)はエルミート多項式で，

例えば

H0(q) = 1 ,

H1(q) = 2q ,

H2(q) = 4q2 − 2 , (A.4)
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である．aij (i, j = x, y, z)はそれぞれ，

aij =




x y z

x (m∗
lK)1/2 (m∗

tK)1/2 (m∗
tK)1/2

y (m∗
tK)1/2 (m∗

lK)1/2 (m∗
tK)1/2

z (m∗
tK)1/2 (m∗

tK)1/2 (m∗
lK)1/2


 , (A.5)

で与えられる．つまり包絡関数は (係数)×(x, y, zの多項式)× exp[−(aixx
2+aiyy

2+aizz
2)/2h̄]，

という形になる．2.3節では 6つの谷の (nx, ny, nz) = (0, 0, 0), (1, 0, 0), (0, 1, 0), (0, 0, 1),

(2, 0, 0), (0, 2, 0), (0, 0, 2), の一電子準位を用いて，N 電子 (N = 1 ∼ 5)による全ての可能
な配置を求め，一電子準位のエネルギーと電子間相互作用を計算して，それらのうち最も
エネルギーの低いものを基底状態の配置と決めた．

A.2 クーロン積分
kiと kjは 6つの谷±kx, ±ky, ±kzのいずれかとして，(ki;nx, ny, nz)という準位にある

電子と，(kj ;n
′
x, n

′
y, n

′
z)という準位にある電子間のクーロン積分，

〈ψnx,ny,nz

ki
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

kj
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

ki
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

kj
(r2)〉

=
∫ ∫

dr1 dr2 ψ
nx,ny,nz

ki

∗
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

kj

∗
(r2)

e2

4πε | r1 − r2 | ψ
nx,ny,nz

ki
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

kj
(r2)

=
∫ ∫

dr1 dr2 |F nx,ny,nz

ki
(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |F
n′

x,n′
y,n′

z

kj
(r2)|2, (A.6)

を，先に述べた (nx, ny, nz)の準位間について求めた．
まず，いちばん単純な (ki; 0, 0, 0)と (kj; 0, 0, 0)間のクーロン積分の計算について述べる．

〈ψ0,0,0
ki

(r1) ψ
0,0,0
kj

(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
0,0,0
ki

(r1) ψ
0,0,0
kj

(r2)〉

=
e2

4πε
(

1

πh̄
)3(aixajxaiyajyaizajz)

1
2

×
∫ ∫

dx1dy1dz1dx2dy2dz2
1√

(x1 − x2)2 + (y1 − y2)2 + (z1 − z2)2

× exp
[
− 1

2h̄
(aixx1

2 + aiyy1
2 + aizz1

2)
]

exp
[
− 1

2h̄
(ajxx2

2 + ajyy2
2 + ajzz2

2)
]
,

であるが，これをX = x1 − x2, X
′ =

aixx1+ajxx2

aix+ajx
等と変数変換してX ′,Y ′,Z ′について積分

を行うと

〈ψ0,0,0
ki

(r1) ψ
0,0,0
kj

(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
0,0,0
ki

(r1) ψ
0,0,0
kj

(r2)〉
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=
e2

4π
5
2ε

(
1

h̄

aixajx

aix + ajx

1

h̄

aiyajy

aiy + ajy

1

h̄

aizajz

aiz + ajz

) 1
2

×
∫
dXdY dZ

1√
X2 + Y 2 + Z2

exp

[
−1

h̄

(
aixajx

aix + ajx
X2+

aiyajy

aiy + ajy
Y 2+

aizajz

aiz + ajz
Z2

)]
,

となる．ここで

F (A,B,C) =
∫
dx dy dz

1√
x2 + y2 + z2

exp[−(Ax2 +By2 + Cz2)], (A.7)

なる関数 F を考える．この関数はA,B,Cを入れ替えても同じ値である．また

F (A,B,C) = 2π
∫ 1

0

dt√
AB{(C

A
− 1)t2 + 1}{(C

B
− 1)t2 + 1}

,

と 1変数積分に帰着することが出来る．これを用いて

〈ψ0,0,0
ki

(r1) ψ
0,0,0
kj

(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
0,0,0
ki

(r1) ψ
0,0,0
kj

(r2)〉

=
e2

4π
5
2ε

(
1

h̄

aixajx

aix + ajx

1

h̄

aiyajy

aiy + ajy

1

h̄

aizajz

aiz + ajz

) 1
2

F

(
1

h̄

aixajx

aix + ajx
,
1

h̄

aiyajy

aiy + ajy
,
1

h̄

aizajz

aiz + ajz

)
,

となり，F の部分については 1変数積分に帰着し数値的に評価を行った．
次に (ki; 0, 0, 0)と (kj; 1, 0, 0)間のクーロン積分の計算について述べる．前と同様に計算

を行うことにより，

〈ψ0,0,0
ki

(r1) ψ
1,0,0
kj

(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
0,0,0
ki

(r1) ψ
1,0,0
kj

(r2)〉

=
e2

4πε
(

1

πh̄
)3(aixajxaiyajyaizajz)

1
2

×
(

2ajx

h̄

)∫ ∫
dx1dy1dz1dx2dy2dz2

x2
2√

(x1 − x2)2 + (y1 − y2)2 + (z1 − z2)2

× exp
[
− 1

2h̄
(aixx1

2 + aiyy1
2 + aizz1

2)
]

exp
[
− 1

2h̄
(ajxx2

2 + ajyy2
2 + ajzz2

2)
]
,

であるが，これをX = x1 − x2, X
′ = aixx1+ajxx2

aix+ajx
等と変数変換してX ′,Y ′,Z ′について積分

を行うと

〈ψ0,0,0
ki

(r1) ψ
1,0,0
kj

(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
0,0,0
ki

(r1) ψ
1,0,0
kj

(r2)〉

=
e2

4π
5
2 ε

(
1

h̄

aixajx

aix + ajx

1

h̄

aiyajy

aiy + ajy

1

h̄

aizajz

aiz + ajz

) 1
2

×
∫
dX dY dZ

1√
X2 + Y 2 + Z2


 ajx

aix + ajx
+ 2

(
ajx

aix + ajx

)2 (
ajx

h̄

)
X2




× exp

[
−1

h̄

(
aixajx

aix + ajx
X2 +

aiyajy

aiy + ajy
Y 2 +

aizajz

aiz + ajz
Z2

)]
,
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となる．ここで

Hx(A,B,C) =
∫
dx dy dz

x2

√
x2 + y2 + z2

exp[−(Ax2 +By2 + Cz2)], (A.8)

なる関数Hxを考える．この関数はB,Cの入れ替えに対し値を変えない．また

Hx(A,B,C) = π
∫ 1

0

1 − t2√
A3B{(C

A
− 1)t2 + 1}3{(C

B
− 1)t2 + 1}

dt,

と 1変数積分に帰着することが出来る．同様に

Hy(A,B,C) =
∫
dx dy dz

y2

√
x2 + y2 + z2

exp[−(Ax2 +By2 + Cz2)],

Hz(A,B,C) =
∫
dx dy dz

z2

√
x2 + y2 + z2

exp[−(Ax2 +By2 + Cz2)], (A.9)

を考えると

Hx(A,B,C) = Hy(C,A,B) = Hz(B,C,A)

= Hx(A,C,B) = Hy(B,A,C) = Hz(C,B,A),

が成り立つ．これと先ほどの F を用いて

〈ψ0,0,0
ki

(r1) ψ
1,0,0
kj

(r2) | 1

4πε | r1 − r2 | | ψ
0,0,0
ki

(r1) ψ
1,0,0
kj

(r2)〉

=
e2

4π
5
2ε

(
1

h̄

aixajx

aix + ajx

1

h̄

aiyajy

aiy + ajy

1

h̄

aizajz

aiz + ajz

) 1
2

×

 ajx

aix + ajx

F

(
1

h̄

aixajx

aix + ajx

, . . .

)
+ 2

(
aix

aix + ajx

)2 (
ajx

h̄

)
Hx

(
1

h̄

aixajx

aix + ajx

, . . .

)
 ,

となる．F とHxの部分については 1変数積分に帰着し数値的に評価した．
包絡関数は (係数)×(x, y, zの多項式)× exp[−(aixx

2 + aiyy
2 + aizz

2)/2h̄]，で表されるの
で，クーロン積分には２つの準位に応じた x, y, zの多項式の積が現れる．上で述べた以外
の準位間のクーロン積分の計算では，この x, y, zの多項式の積の部分に，より高次な項が
現れるものもあるが，同様の手順で計算可能である．これらの計算結果を用いて，A.1節の
最後で述べたように基底状態の配置を決めた．しかし結果として，±kzの谷の準位にしか電
子は入らなかったので，ここでは±kzの谷の基底および励起準位，(nx, ny, nz) = (0, 0, 0),

(1, 0, 0), (0, 1, 0), (0, 0, 1)間のクーロン積分の例を挙げるのに留めておく．そのために先ほ
ど用いた F , Hxの他に，

Ixy(A,B,C) =
∫
dx dy dz

x2y2

√
x2 + y2 + z2

exp[−(Ax2 +By2 + Cz2)]

Ixx(A,B,C) =
∫
dx dy dz

x4

√
x2 + y2 + z2

exp[−(Ax2 +By2 + Cz2)], (A.10)

等を考え，以下で用いる．これらも 1変数積分に帰着可能である．
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1. 同じ谷 (ki = kj = +kzまたは−kz)の場合

•基底準位-基底準位間
(±kz; 0, 0, 0) − (±kz; 0, 0, 0)準位間

e2

4π
5
2ε

(
azx

2h̄

azy

2h̄

azz

2h̄

) 1
2

F
(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)

•基底準位-励起準位間
(±kz; 0, 0, 0) − (±kz; 1, 0, 0)準位間

e2

4π
5
2ε

(
azx

2h̄

azy

2h̄

azz

2h̄

) 1
2
[
1

2
F
(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)
+
(
azx

2h̄

)
Hx

(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)]

•励起準位-励起準位 (同一準位)間
(±kz; 1, 0, 0) − (±kz; 1, 0, 0)準位間

e2

4π
5
2ε

(
azx

2h̄

azy

2h̄

azz

2h̄

) 1
2
[
1

4
F
(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)

+
(
azx

2h̄

)
Hx

(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)
+
(
azx

2h̄

)2

Ixx
(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)]

•励起準位-励起準位（それ以外)間
(±kz; 1, 0, 0) − (±kz; 0, 1, 0)準位間

e2

4π
5
2ε

(
azx

2h̄

azy

2h̄

azz

2h̄

) 1
2
[
1

4
F
(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)
+

1

2

(
azx

2h̄

)
Hx

(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)

+
1

2

(
azy

2h̄

)
Hy
(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)
+
(
azx

2h̄

)(
azy

2h̄

)
Ixy

(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)]

2. 異なる谷 (ki = ±kz, kj = ∓kz)の場合
式 (A.6)より，クーロン積分は包絡関数にのみ依存するが，±kzの谷で包絡関数の形
は同じなので，

•基底準位-基底準位

•基底準位-励起準位

•励起準位-励起準位 (同一準位)

•励起準位-励起準位（それ以外)

間のクーロン積分は同じ谷の対応するそれに，それぞれ等しい．
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A.3 交換積分
交換相互作用はスピンの向きが揃った電子のペアにのみはたらく量子力学的な効果

で，エネルギーを下げる．ki と kj は６つの底 ±kx, ±ky, ±kz のいずれかとして，準位
(ki;nx, ny, nz)と準位 (kj;n

′
x, n

′
y, n

′
z)間の交換積分は，

〈ψnx,ny,nz

ki
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

kj
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

kj
(r1) ψ

nx,ny,nz

ki
(r2)〉

=
∫ ∫

dr1 dr2 ψ
nx,ny,nz

ki

∗
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

kj

∗
(r2)

e2

4πε | r1 − r2 | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

kj
(r1) ψ

nx,ny,nz

ki
(r2)

=
∫ ∫

dr1 dr2 e
i(k�−k�)·r1ei(k�−k�)·r2

e2

4πε | r1 − r2 |
×F nx,ny,nz

ki

∗
(r1)F

n′
x,n′

y,n′
z

kj

∗
(r2)F

n′
x,n′

y,n′
z

kj
(r1)F

nx,ny,nz

ki
(r2)u

∗
ki

(r1)u
∗
kj

(r2)ukj
(r1)uki

(r2),

(A.11)

であるが，2.3.1項に述べたように，異なる谷間では無視できるほど小さいとした．そこ
で，ここでは同じ谷の準位間 (ki = kj)の交換積分，

〈ψnx,ny,nz

ki
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

ki
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

ki
(r1) ψ

nx,ny,nz

ki
(r2)〉

=
∫ ∫

dr1 dr2 F
nx,ny,nz

ki

∗
(r1)F

n′
x,n′

y,n′
z

ki

∗
(r2)

e2

4πε | r1 − r2 |F
n′

x,n′
y,n′

z

ki
(r1)F

nx,ny,nz

ki
(r2),

(A.12)

についてのみ考える．これらの交換積分は，クーロン積分と同様の方法で計算可能であ
る．以下に±kzの谷の準位間の交換積分について，結果の例を示す．

• 基底準位-励起準位間
(±kz; 0, 0, 0)− (±kz; 1, 0, 0)準位間

e2

4π
5
2ε

(
azx

2h̄

azy

2h̄

azz

2h̄

) 1
2
[
1

2
F
(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)
−
(
azx

2h̄

)
Hx

(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)]

• 励起準位-励起準位間
(±kz; 1, 0, 0)− (±kz; 0, 1, 0)準位間

e2

4π
5
2ε

(
azx

2h̄

azy

2h̄

azz

2h̄

) 1
2
[

1

4
F
(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)
− 1

2

(
azx

2h̄

)
Hx

(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)

−1

2

(
azy

2h̄

)
Hy
(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)
+
(
azx

2h̄

)(
azy

2h̄

)
Ixy

(
azx

2h̄
,
azy

2h̄
,
azz

2h̄

)]
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A.4 異方的な閉じ込めの場合の計算
等方的な閉じ込めポテンシャルの代わりに

V (x, y, z) =
1

2


K ′

(
x+ y√

2

)2

+K

(−x+ y√
2

)2

+Kz2




=
1

2
(K ′X2 +KY 2 +Kz2), (A.13)

を±kz の谷に対する有効質量方程式に代入すると，準位 (±kz;nX , nY , nz)に対する包絡
関数は，

F nX ,nY ,nz

±kz
(r)

=
(

1

2nX+nY +nz nX !nY !nz!

) 1
2

(
1

πh̄
)

3
4 (azXazY azz)

1
4

×HnX

(√
azX

h̄
X
)
HnY

(√
azY

h̄
Y
)
Hnz

(√
azz

h̄
z
)

exp
[
− 1

2h̄
(azXX

2 + azY Y
2 + azzz

2)
]
,

(A.14)

で与えられる．ここでHn(q)はエルミート多項式．azj (j = X, Y, z)はそれぞれ，

azX = (m∗
tK

′)1/2,

azY = (m∗
tK)1/2,

azz = (m∗
lK)1/2, (A.15)

となる．2.4節では，2.3節の結果を受けて，∆Evalleyが十分に大きいために電子は±kz以外
の谷の準位に入らないとし，±kzの谷の (nX , nY , nz) = (0, 0, 0), (1, 0, 0), (0, 1, 0), (0, 0, 1),

(2, 0, 0), (0, 2, 0), (0, 0, 2), (0, 1, 1), (1, 0, 1), (1, 1, 0), (3, 0, 0), (0, 3, 0), (0, 0, 3),の一電子準位
を用いて，N 電子による全ての可能な配置を求め，一電子準位のエネルギーと電子間相
互作用を計算して基底状態の配置を決めた．

A.5 谷間結合がある場合の電子間相互作用の計算
2.5節で述べた谷間結合がある場合の電子間相互作用の特徴，

1. (a;nx, ny, nz)と (a;n′
x, n

′
y, n

′
z)の間のクーロン積分は，(b;nx, ny, nz)と (b;n′

x, n
′
y, n

′
z),

(a;nx, ny, nz)と (b;n′
x, n

′
y, n

′
z)の間のそれと等しい．

2. 量子ドットのサイズが格子定数に比べて大きい時，(a;nx, ny, nz)と (b;n′
x, n

′
y, n

′
z)の

間の交換積分は一電子準位間隔やクーロン積分，熱エネルギーと比べて無視できるほ
ど小さい．
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を導く際の計算について述べる．
まず準位 (a;nx, ny, nz)にある電子と，準位 (a;n′

x, n
′
y, n

′
z)にある電子間のクーロン積分

を考える．これらの準位は (±kz;nx, ny, nz) および (±kz;n
′
x, n

′
y, n

′
z)の線形結合で表され

るので，

〈ψnx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

a (r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

a (r2)〉

=
1

4

[
〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2)〉

− e−iθ〈ψnx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2)〉

− e−iθ〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

−kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2)〉

+ · · ·
]
,

と，ψnx,ny,nz

±kz
および ψ

n′
x,n′

y,n′
z

±kz
を用いた計 16項の積分の和の形で表すことができる．とこ

ろが右辺第２項，

〈ψnx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2)〉

=
∫ ∫

dr1dr2 e
2ikz ·r1

e2

4πε | r1 − r2 | F
nx,ny,nz

−kz

∗
(r1)F

n′
x,n′

y,n′
z

+kz

∗
(r2)

× F
nx,ny,nz

+kz
(r1)F

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2)u

∗
−kz

(r1)u
∗
+kz

(r2)u+kz(r1)u+kz(r2),

は速い振動因子を積分しているために，無視できるほど小さい．よってこの積分をゼロと
する．他にも同じ理由で消える項があり，結局，問題としているクーロン積分は

〈ψnx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

a (r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

a (r2)〉

=
1

4

[
〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2)〉

+ 〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

−kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

−kz
(r2)〉

+ 〈ψnx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2)〉

+ 〈ψnx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

−kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

−kz
(r2)〉

]
,

となる．ここで 2.3.1項で述べたクーロン相互作用に関する特徴を考慮すると，これらの
項は全て等しいので，

〈ψnx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

a (r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

a (r2)〉
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= 〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2)〉,

となる．同様の計算を行うことにより，

〈ψnx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

b (r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

b (r2)〉

= 〈ψnx,ny,nz

b (r1) ψ
n′

x,n′
y,n′

z

b (r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

b (r1) ψ
n′

x,n′
y,n′

z

b (r2)〉

= 〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2)〉,

が得られ，1を示すことができる．
準位 (a;nx, ny, nz)にある電子と，準位 (b;n′

x, n
′
y, n

′
z)にある電子間の交換積分について

も同様に計算することができる．速い振動因子を積分しているために消える項を除いて，
結局，残るのは

〈ψnx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

b (r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
nx,ny,nz
a (r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

b (r2)〉

=
1

4

[
〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

+kz
(r1) ψ

nx,ny,nz

+kz
(r2)〉

− 〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

−kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

+kz
(r1) ψ

nx,ny,nz

−kz
(r2)〉

− 〈ψnx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

−kz
(r1) ψ

nx,ny,nz

+kz
(r2)〉

+ 〈ψnx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

−kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

−kz
(r1) ψ

nx,ny,nz

−kz
(r2)〉

]
,

となる．ところが包絡関数は±kzの谷で同じであることを考慮すれば，これらの項は，

〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

+kz
(r1) ψ

nx,ny,nz

+kz
(r2)〉

= 〈ψnx,ny,nz

+kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

−kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

+kz
(r1) ψ

nx,ny,nz

−kz
(r2)〉

= 〈ψnx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

+kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

−kz
(r1) ψ

nx,ny,nz

+kz
(r2)〉

= 〈ψnx,ny,nz

−kz
(r1) ψ

n′
x,n′

y,n′
z

−kz
(r2) | e2

4πε | r1 − r2 | | ψ
n′

x,n′
y,n′

z

−kz
(r1) ψ

nx,ny,nz

−kz
(r2)〉

=
∫ ∫

dr1dr2 F
nx,ny,nz

+kz

∗
(r1)F

n′
x,n′

y,n′
z

+kz

∗
(r2)

e2

4πε | r1 − r2 | F
n′

x,n′
y,n′

z

+kz
(r1)F

nx,ny,nz

+kz
(r2),

と等しいために，互いに打ち消しあい，交換積分はゼロとなる．よって 2が示せた．

70



付 録B 異なる谷の電子間の交換積分の
評価

2.3.1項で，ドットサイズ lが格子定数 aに比べて十分に大きい時，異なる谷間の交換積分
は非常に小さい値になるため，これを無視すると述べた．ここでは，交換積分とクーロン
積分の比を示すことにより，この仮定の妥当性を示す．
異なる谷の準位 (+kz;n)と (−kz;n

′)にある電子間のクーロン積分 Icoulは

Icoul =
∫ ∫

dr1dr2|ψn
+kz

(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |ψ
n′
−kz

(r2)|2

=
∫ ∫

dr1dr2|F n
+kz

(r1) u+kz(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |F
n′
−kz

(r2) u−kz(r2)|2,

である．ここで，包絡関数および 1/ | r1 − r2 |は格子間隔程度の距離でほとんど変化し
ない緩やかなものであるとして，単位胞での積分，

1

Ω

∫
Ω
dr|u±kz(r)|2 = 1, (B.1)

を実行すると，

Icoul =
∫ ∫

dr1dr2|F n
+kz

(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |F
n′
−kz

(r2)|2. (B.2)

一方，交換積分は

∫ ∫
dr1dr2ψ

n
+kz

∗(r1)ψ
n′
−kz

∗
(r2)

e2

4πε | r1 − r2 |ψ
n′
−kz

(r1)ψ
n
+kz

(r2)

=
∫ ∫

dr1dr2

[
e+2ikz ·r1F n

+kz
(r1)F

n′
−kz

∗
(r1)u+kz(r1)u

∗
−kz

(r1)
]∗

× e2

4πε | r1 − r2 |
[
e+2ikz ·r2F n

+kz
(r2)F

n′
−kz

∗
(r2)u+kz(r2)u

∗
−kz

(r2)
]
,

となるが，u±kz(r)がブラベ格子の周期を持つ周期関数なので逆格子ベクトルKnを用いて

u+kz(r)u∗−kz
(r) =

∑
n

Cn e
iKn·r, (B.3)

71



と展開できる．以下では式 (B.3)中のCnの項のみを取り出して議論する．Kn + 2kz = k

とおくと，

Iexch =
∫ ∫

dr1dr2

[
eik·r1F n

+kz
(r1)F

n′
−kz

∗
(r1)

]∗

× e2

4πε | r1 − r2 |
[
eik·r2F n

+kz
(r2)F

n′
−kz

∗
(r2)

]
. (B.4)

ここで |k| = kは 2π/a (aは格子定数)と同程度以上である．
ここで n, n′ともに基底準位の場合を考える．簡単のため，式 (2.5)の代わりに等方的な

ガウス関数，

F g
±kz

(r) = (
√
πl)−3/2 exp

[
−1

2

(
r

l

)2
]
, (B.5)

を仮定する．ここで lはドットサイズである．これを用いて，異なる谷の基底準位にある
電子間のクーロン積分 Icoul [式 (B.2)]は

Icoul =
1

(2π)3/2

e2

εl
,

交換積分 Iexch [式 (B.4)] は

Iexch =
1

(2π)3/2

e2

εl

√
2

kl
×K

(
kl√
2

)
.

これらの比をとると

Iexch

Icoul
=

√
2

kl
×K

(
kl√
2

)
, (B.6)

となる．ここで

K(x) = e−x2
∫ x

0
et2dt, (B.7)

は x ≥ 1で 1以下の減少関数で，xが十分に大きいところでの漸近形は 1/2xである．ドッ
トサイズ lが格子定数aに比べて大きい，すなわちklが大きい時，式 (B.6)の右辺は1/(kl)2

で小さくなる．図B.1に klの関数としての Iexch/Icoulを実線で示す．合わせて，kl � 1の
時の漸近形，1/(kl)2, を点線で示した．
次に基底準位と第一励起準位を考える．まず，比較のため，GaAsのような谷を 1つし

か持たない量子ドットに対して同様の計算を行う．谷がΓ点に 1つしかない場合の波動関
数は包絡関数 F n(r)を用いて

ψn(r) = F n(r) u0(r), (B.8)
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図 B.1: 異なる谷の基底準位の電子間の交換積分とクーロン積分の大きさの比，Iexch/Icoul

(実線)．ここで kは電子の波動関数が格子間隔程度の距離で示す振動成分を表す波数で
2π/a (aは格子定数)と同程度以上，lはドットサイズに相当する．点線は klが大きい場
合の漸近形，1/2( kl√

2
)2.

と書ける．ここで u0(r)はブラベ格子の周期を持つ周期関数である．準位 nと n′にある
電子間のクーロン積分は，

Icoul =
∫ ∫

dr1dr2|ψn(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |ψ
n′

(r2)|2

=
∫ ∫

dr1dr2|F n(r1) u0(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |F
n′

(r2) u0(r2)|2,

と書けるが，単位胞での積分，

1

Ω

∫
Ω
dr|u0(r)|2 = 1, (B.9)

を実行すると，

Icoul =
∫ ∫

dr1dr2|F n(r1)|2 e2

4πε | r1 − r2 | |F
n′

(r2)|2, (B.10)

となる．一方，交換積分は

Iexch =
∫ ∫

dr1dr2 ψ
n∗(r1)ψ

n′∗
(r2)

e2

4πε | r1 − r2 |ψ
n′

(r1)ψ
n(r2)

=
∫ ∫

dr1dr2

[
F n(r1)F

n′∗
(r1)

]∗ |u0(r1)|2

× e2

4πε | r1 − r2 |
[
F n(r2)F

n′∗
(r2)

]
|u0(r2)|2,
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であるが，クーロン積分と同様に単位胞での積分を行うと，

Iexch =
∫ ∫

dr1dr2 F
n∗(r1)F

n′
(r1)

e2

4πε | r1 − r2 |F
n(r2)F

n′∗
(r2) , (B.11)

となる．ここで基底準位と第一励起準位の包絡関数をそれぞれ

F g(r) = (
√
πl)−3/2 exp

[
−1

2

(
r

l

)2
]
,

F e(r) = (
√
πl)−3/2 z

l
exp

[
−1

2

(
r

l

)2
]
, (B.12)

として，基底準位-励起準位間の交換積分 Iexchとクーロン積分 Icoulの計算を行うと，その
比はドットサイズによらず

Iexch

Icoul
=

1

2
, (B.13)

となる．
次に，Siに対して同じ包絡関数を用い，交換積分 Iexch [式 (B.2)]とクーロン積分 Icoul

[式 (B.4)] の計算を行う．まず，zと kが平行の場合を考える．基底準位-励起準位間の交
換積分とクーロン積分の計算を行うと，

Iexch

Icoul
=

3

8


−


1 +

(√
2

kl

)2

+


2
(
kl√
2

)
+ 3

(√
2

kl

)
+

(√
2

kl

)3

K

(
kl√
2

)
 , (B.14)

となり，klが大きいところでは Iexch/Icoul ∼ 3/8(kl)2 となる．zが kに垂直な場合は，

Iexch

Icoul

=
3

16



(√

2

kl

)2

+


2
(√

2

kl

)
−
(√

2

kl

)3

K

(
kl√
2

)
 , (B.15)

となり，klが大きいところでは Iexch/Icoul ∼ 3/4(kl)2 となる．いずれの場合もこれらの比
は klが大きいところで，基底準位-基底準位間と同様，1/(kl)2に比例する．従って，GaAs

の場合 [式 (B.13)]に比べ，十分に小さくなることが分かる．図B.2に，それぞれの場合に
ついて，klの関数としての Iexch/Icoulを実線で示す．合わせて，kl � 1の時の漸近形を点
線で示した．
以上より，klが十分に大きい，すなわちドットサイズ lが格子定数 aに比べて十分に大

きければ，異なる谷間の交換積分は非常に小さい値になり，無視することが出来る．
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図 B.2: 異なる谷の基底および励起準位の電子間の交換積分とクーロン積分の大きさの比，
Iexch/Icoul (実線)．ここで kは電子の波動関数が格子間隔程度の距離で示す振動成分を表
す波数で 2π/a (aは格子定数)と同程度以上，lはドットサイズに相当する．振動の方向 k

が第一励起準位の励起している方向と (a)平行な場合，(b)垂直な場合．点線は klが大き
い場合の漸近形，(a) 3/16( kl√

2
)2，(b) 3/8( kl√

2
)2．
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付 録C シリコン二重量子ドットにおけ
るトンネル結合の位相

3章のシリコン二重量子ドットのモデルでは，谷の縮退を考慮してドット Lの一電子準位
|L,±kz〉とドットRの一電子準位 |R,±kz〉を考えた．これらの準位間のトンネル結合には
同じ谷間のものと異なる谷間のものがあるが，次に示すように，これらが全て正実数とな
るように，|L/R,±kz〉の位相を選ぶことが出来る．
|L,±kz〉と |R,±kz〉の状態において，磁場が無ければ，包絡関数 FLと FRは実である．

u∗±kz
(r) = u∓kz(r)の関係を用いて，例えば同じ谷間である |L,+kz〉と |R,+kz〉のトンネ

ル結合を考えると，

〈L,+kz|VC|R,+kz〉 = e−2ikz ·d
∫
drFL(r + d)VC(r)FR(r − d)

×u∗+kz
(r + d)u+kz(r − d)

= e−2ikz ·d
∫
drFR(r − d)VC(r)FL(r + d)

×u∗−kz
(r − d)u−kz(r + d)

= 〈R,−kz|VC|L,−kz〉,
となることが分かる．同様にして，〈L,−kz|VC|R,−kz〉 = 〈R,+kz|VC|L,+kz〉.
これらの関係から，同じ谷間のトンネル結合は次のように表せる．

〈L,+kz|VC|R,+kz〉 = 〈R,−kz|VC|L,−kz〉
= −teiφ,

〈L,−kz|VC|R,−kz〉 = 〈R,+kz|VC|L,+kz〉
= −te−iφ.

ここで tは正実数で，e±iφは位相因子である．同様に，異なる谷間のトンネル結合は，

〈L,+kz|VC|R,−kz〉 = 〈R,−kz|VC|L,+kz〉
= −t′eiθ,

〈L,−kz|VC|R,+kz〉 = 〈R,+kz|VC|L,−kz〉
= −t′e−iθ.

と表せる．|L,±kz〉と |R,±kz〉の代わりに，新しい状態をそれぞれ e±i(φ+θ)/2|L,±kz〉 およ
び e±i(φ−θ)/2|R,±kz〉 にとれば，全てのトンネル結合は正実数になる．

76



付 録D 経験的spds∗ tight-binding モ
デルについて

4章では，経験的 spds∗ tight-binding モデル [38]を用いた計算を行ったが，これについて
述べておく．このモデルでは飛び移り積分 (原子軌道を基底に用いたハミルトニアンの非
対角行列要素) のうち，最近接原子の原子軌道間のもののみを考慮する．その際に，本来
はポテンシャルの位置および問題とする 2つの原子の位置が全て異なる三中心積分である
飛び移り積分を，ポテンシャルを原子上に中心がある球形ポテンシャルの重ね合わせとし
て捉え，その球形ポテンシャルの中心が一方の原子にある二中心積分のみで近似する．こ
の時，原子軌道を 2つの原子を結ぶ軸まわりの回転対称性で分類すると，隣り合う原子の
軌道間 (球面調和関数間)の飛び移り積分のうち，対称性の同じものしか残らない．それ
らの飛び移り積分の値が表D.1に与えてある．表記は文献 [44]に従っている．実際は球面

表 D.1: Siに対する経験的 spds∗ tight-binding パラメータ．文献 [38]より抜粋．低温を想
定した値で，単位は eV．エネルギーの原点は価電子バンドの上端に取ってある．

Si

Es -2.0196

Ep 4.5448

Ed 14.1836

Es∗ 19.6748

ssσ -1.9413 ppσ 4.1068

s∗s∗σ -3.3081 ppπ -1.5934

s∗sσ -1.6933

pdσ -2.1073

spσ 2.7836 pdπ 1.9977

s∗pσ 2.8428

sdσ -2.7998 ddσ -1.2327

s∗dσ -0.7003 ddπ 2.5145

ddδ -2.4734
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図 D.1: 経験的 spds∗ tight-binding モデルを用いたバルク Siのバンド構造．

調和関数そのものではなく，それらの線形結合で得られる実関数を用いることが多いが，
それらの原子軌道間での飛び移り積分は表D.1で与えられている値から求めることがで
きる．
sp3最近接原子間の飛び移り積分だけを考慮するような単純な tight-bindingモデルでは

伝導バンドの記述が悪いことが知られていて [46]，現在行われているモデルでは様々な改
良がなされている．主要な改良としては，用いる原子軌道を増やす [50]，最近接原子間だ
けではなく第二，第三近接原子間での飛び移り積分も考慮する [45]，などが挙げられる．
今回用いた spds∗ tight-binding モデルは原子軌道を増やすことで，価電子バンドから 2番
目に低い伝導バンドまで，その特徴を良く再現できるようになっている．図D.1にこのモ
デルを用いた，バルクの Siのバンド構造を示す．
これらのパラメータの値は次のように決められた．まず，自由電子のバンド構造と原子

軌道の対称性に群論を用い，自由電子のエネルギースペクトルが一致するように，空格
子モデルに対する tight-bindingパラメータを決める．これらのパラメータと原子エネル
ギーから始めて，第一原理計算から得られる参照値と得られるバンドエネルギーとの違い
が少なくなるように数値的に調節して，パラメータが決定された．得られた主要なエネル
ギー点における tight-bindingおよび第一原理計算の結果，実験値の比較を表D.2に示す．
最後に水素終端のモデルで用いた，水素にまつわるパラメータについて述べる．水素に

関しては，s軌道のみを考える．したがって水素の on-siteエネルギーEsと，水素-シリコ
ン間の飛び移り積分として，ssσ, spσ, sdσ, ss∗σ が必要になる．水素の Esについては，
他の tight-bindingモデルで水素のパラメータを決めたもの [45, 54, 55]があり，それらで
の水素のEsはシリコンのEsとEpの間の値であることから，今回用いたモデルにそれを
当てはめ，その範囲に絞って，このパラメータが結果に与える影響を調べた．Es = 0.0000
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表 D.2: Siに対する経験的 spds∗ tight-binding モデル (TB)，実験値 (expt)[51, 52]，およ
びGW近似での擬ポテンシャル計算 (PP)[53]で得られる，エネルギー点の比較．文献 [38]

より抜粋．単位は eV，エネルギーの原点は価電子バンドの上端に取ってある．バンドの
表現は，L点における伝導バンドが単純群の記述で与えられているのを除いて，二重群記
述の表現に揃えてある．

Si

TB expt PP

γ+
6v -12.24 -12.5 -12.04

−∆0 -0.044 -0.044 0.0

γ−6c 4.15 4.15 3.83

γ−7c 3.36 3.35 3.39

γ−8c 3.41 3.35 3.39

X5v -3.15 -2.90 -2.98

X5c 1.35 1.13 1.47

L−
6v -1.12 -1.2 -1.24

L−
4,5v -1.08 -1.2 -1.24

L+
6c(L

+
1c) 2.14 2.40 2.26

L+
6c(L

+
3c) 4.39 4.15 4.33

eV, 1.0000 eV, 2.0000 eVと変えて計算を行ったところ，結果はほとんど変わらなかった
ので，今回の計算ではEs = 1.0000 eVを用いた．H-Si間の飛び移り積分のパラメータに
関しては，文献 [56]に見られるように，水素の原子半径はシリコンの半径に比べ小さいこ
とから，H-Si間のボンドの長さは Si-Si間のそれの 1/2とし，d−2則 (例えば，文献 [57]参
照．) を用いて Si-Si間の 4倍の値を用いた．実際これらのパラメータの選び方は，結果
にあまり影響を与えない．これらのパラメータへの依存性を調べるため，

• Si-Si間パラメータの 2, 10倍の値を用いたもの

• Si-Si間パラメータを，ssσ, ss∗σは 2倍，spσは 3倍，sdσは 4倍の値としたもの

などを計算したが，得られる結果はほとんど変わらなかったことを述べておく．
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