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研究成果の概要（和文）： 
大きな遷移双極子モーメントを持つ半導体中の励起子は、量子情報通信において光子と固体間 
のインターフェースを担うと期待できる量子状態である。本研究では、GaAs 中の窒素ペアが形

成する等電子トラップに束縛された励起子に着目し、多数の不純物発光中心が関与したスケー

ラブルな相互作用の実証に必要不可欠な、極めて均一性の高い不純物発光中心を実現した。そ

して均一性の高い不純物発光中心を利用して、束縛励起子波動関数の空間拡がりや束縛励起子

－フォノン相互作用の大きさなどの、不純物束縛励起子における電子励起状態を明らかにした。 

 
研究成果の概要（英文）： 
Impurity centers in a semiconductor have been attracting a strong interest for the 
realization of the solid-state photon sources with the specific emission wavelength. In 
this work, we achieved an extremely high uniformity of the emission wavelength for the 
exciton bound to the nitrogen (N) pairs. We studied the spatial localization of excitons 
bound to N pairs in N -doped GaAs. Furthermore, we studied the bound exciton-acoustic 
phonon coupling in N -doped GaAs.  
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１． 研究開始当初の背景 
 量子情報通信の実現に向けて、３方向から
の量子閉じ込め効果によって理想的な２準
位系を形成できる量子ドット（QD）が注目さ
れており、これまでにマイクロキャビティ中
の InAs QD を用いた単一光子の生成や、InAs 
QD における励起子分子－励起子のカスケー

ド発光を用いたもつれ光子対の生成が報告
されている。しかし、Stranski-Krastanov 成
長モードを用いた自己形成 QD は配置の制御
ができず、サイズや組成、あるいは歪みの不
均一性により発光波長の制御が困難なため、
多数の QD 間にスケーラブルな相互作用が発
現しないという欠点をもつ。そこで近年、ホ 
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スト結晶と不純物の組み合わせで決まる固
有の電子状態によって特定の発光波長を示
す、ダイヤモンド中の窒素と空孔による複合
欠陥（NV センター）などの不純物発光中心
を利用した量子情報科学の研究が注目され
ている。 

本研究では、不純物発光中心として、
(Ga,In)As 中の窒素等電子トラップに着目
した。この不純物発光中心は GaAs(001) 面上
に窒素をデルタドーピングすることによっ
て作製でき、マクロ発光スペクトルがサブ
meV の半値全幅を示す（図 1）。研究代表者は
これまでの研究によって、(Ga,In)As:N にお
ける直線偏光した励起子微細構造分離が、電
子－正孔間交換相互作用と、窒素ペア構造に
よる局所歪みによって引き起こされている
ことを明らかにしてきた。しかし、不純物束
縛励起子における電子励起状態や励起子ス
ピンの制御性には未解明な部分が多く、多数
の半導体中不純物中心が関与したスケーラ
ブルな相互作用を実証するためにはこれら
の定量的な評価が必要不可欠である。 

 
 
２． 研究の目的 
 本研究は、多数の半導体中不純物中心が関
与したスケーラブルな相互作用の実証に向
けた、不純物束縛励起子における電子励起状
態の解明を目的とした。まず、多数の不純物
発光中心が関与したスケーラブルな相互作
用の実証に必要不可欠な、均一性の高い不純
物発光中心を作製した。そして均一性の高い
不純物発光中心を利用して、束縛励起子波動
関数の空間拡がりの評価、同一の不純物発光
中心に束縛された励起子発光線と励起子分
子発光線の同定、束縛励起子―フォノン相互
作用の大きさの評価による、不純物束縛励起
子における電子励起状態の解明を行った。 

  
３． 研究の方法 
 試料作製には分子線エピタキシー法を用
いて、GaAs/Al0.3Ga0.7As ダブルヘテロ構造中
の GaAs(001)面に原子層窒化を行った。原子
層窒化は、高周波プラズマソースを用いて、
(2×4)表面再構成構造を示す成長表面に行
った。 
 上記の窒素をデルタドープした GaAs 試料
における、窒素ペアに束縛された励起子の特
性を、顕微発光分光、磁気発光分光、時間分
解発光分光によって評価した。 
 
 
４．研究成果 
 本研究で得られた研究成果を以下にまと
める。 
 
(1)均一性の高い不純物発光中心の実現 
 顕微発光分光測定によって、窒素をデルタ
ドープした GaAs 中の窒素ペアに束縛された
励起子からの発光が、均一幅よりも不均一幅
の方が狭くなるほど高均一であることを実
証した。図 2に、1.444 eV 帯の発光線におけ
る発光スペクトル形状の発光中心数依存性
を示す。発光スペクトルから見積もった均一
幅と不均一幅はそれぞれ 70 eV と 15 eV で
あった。極めて均一性の高い発光中心の実現
は、多数の不純物発光中心が関与したスケー
ラブルな相互作用の実証に必要不可欠であ
る。 
 
(2)不純物束縛励起子における電子励起状態
の解明 
①束縛励起子波動関数の空間拡がりの評価 
反磁性シフトエネルギーの磁場依存性か

ら、束縛励起子波動関数の空間拡がりを評価
した。図 3 に、1.444 eV 帯と 1.493 eV 帯の 
 

 

図 1 InAs QD と GaAs:N の発光スペクトル 

 

図 2 発光スペクトルの発光中心数依存性．
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発光線における結果を示す。各発光線におけ 
る反磁性シフト係数の大きさは励起子波動
関数の空間拡がりを反映しているため、励起
子微細構造の直線偏光特性と反磁性シフト
係数から、1.444 eV 帯と 1.493 eV 帯の発光
線の起源が第一近接窒素ペアと第四近接窒
素ペアであることが明らかになった。さらに、
1.444 eV帯の発光線における励起子波動関数
の空間拡がりが、1.493 eV 帯の発光線よりも
小さいことを発光減衰時間から確認した。 
 

②同一の不純物発光中心に束縛された励起
子発光線と励起子分子発光線の同定 
 励起子微細構造の励起光強度依存性と直
線偏光特性から、図 4 に示す 1.493 eV 帯と
1.509 eV 帯の発光線の起源が、第四近接窒素
ペア構造に束縛された励起子と励起子分子
であることを明らかにした。同一の不純物発
光中心に束縛された励起子発光線と励起子
分子発光線の同定は、励起子分子－励起子の
カスケード発光過程を利用したもつれ光子
対生成の実現に向けた重要な知見である。 
 
③束縛励起子―フォノン相互作用大きさの
評価 
 第一近接窒素ペアと第四近接窒素ペアに
束縛された励起子からの発光線の温度依存
性に注目し、第一近接窒素ペアに束縛された
励起子からの発光線において励起子－フォ
ノン相互作用が顕著に抑制されており、その
起源が電子波動関数と正孔波動関数の相関
相互作用であることを明らかにした（図 5）。
さらに、第四近接窒素ペアに束縛された励起
子と励起子分子からの発光線のスペクトル
形状から、励起子－音響フォノン相互作用の
交換項に起因すると考えられる、束縛励起子
分子発光線における顕著な音響フォノンサ
イドバンドを観測した。束縛励起子－フォノ
ン相互作用の大きさの評価は、高温で動作す
る固体光子源の実現に向けた重要な知見と
なると期待できる。 
 
(3)背景信号の抑制 
 従来の窒素デルタドーピング技術では、ブ
ロードな背景信号が束縛励起子発光線に重
なってしまうという課題があった。そこで、
原子層窒化後の GaAs キャップ層の成長温度
を従来よりも低温にすることによって、背景
信号の抑制を実現した。図 6に、バンドパス
フィルターを用いた発光イメージング測定
結果を示す。成長条件を見直した試料におい 

 
 

図 5 1.444 eV 帯の発光線における半値全幅
の測定温度依存性． 

 

図 3 反磁性シフトエネルギーの磁場依存
性． 

 

図 4 同一の発光中心に束縛された励起子
と励起子分子からの発光スペクトル． 
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て、背景信号の抑制に起因する明瞭なスポッ
ト状の発光イメージングが得られているこ
とが分かる（図 6 下側）。ブロードな背景信
号の抑制は、GaAs 中の窒素等電子トラップを
利用した固体光子源の実現に向けた重要な
知見である。 
 

以上の結果は、多数の半導体中不純物中心
が関与したスケーラブルな相互作用の実証
に向けて重要な知見を与えるものである。 
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