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研究成果の概要（和文）：原子層ドーピングを利用して、窒素原子およびエルビウム原子局所ドーピング構造半導体を
作製し、量子情報通信において重要な役割を担う完全ランダム偏光かつ優れた波長再現性を有する単一光子および量子
もつれ光子対の高効率生成を目指した。窒素原子局所ドーピング構造半導体を用いて、量子もつれ光子対生成に応用で
きるランダム偏光の励起子分子および励起子発光の観測に成功した。エピタキシャル成長中のエルビウム原子の表面偏
析の温度依存性を定量的に調べることによって、原子層ドーピング構造半導体を作製するための条件として低温成長が
必須であることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have grown nitrogen and erbium atomic-layer doped semiconductors to obtain 
unpolarized single photons and quantum-entangled photon pairs with highly reproducible wavelengths, which 
play a key role in the quantum information science. We have successfully observed completely unpolarized 
biexciton and exciton emission lines, which are suitable for the application to polarization-entangled 
photon pairs. We have quantitatively studied the temperature dependence of the surface segregation of Er 
atoms in GaAs during molecular beam epitaxy, and found that overlayer growth at low temperatures is 
effective in suppressing the surface segregation and obtaining atomic-layer doped structures.

研究分野：応用物理学　結晶工学　応用物性
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１．研究開始当初の背景 
	
 量子暗号通信や量子計算などの量子情報
技術への応用に向けて、単一光子あるいは量
子もつれ光子対の生成についての研究開発
が盛んに進められている。単一光子の生成に
関しては、例えば、ダイヤモンド中の窒素-
空孔によって形成される発光中心の利用[1]
や、半導体量子ドットの利用[2]などについて
研究が行われている。一方、半導体中に不純
物原子を局所的にドーピング構造を作製し、
それを単一光子の生成に利用するというア
プローチ[3]が、我々を含むいくつかの研究グ
ループで行われるようになってきた。局所ド
ーピング構造半導体を利用した単一光子の
生成に関する研究の結果、他のアプローチと
比べて、素子設計で重要となる波長再現性に
優れることや、量子暗号通信への応用で重要
となる完全ランダム偏光が得られることな
どの特長を有することが明らかにされてき
た。 
 
２．研究の目的 
	
 以上のような背景を踏まえて、本研究では
エピタキシャル成長、原子層ドーピングおよ
び微細加工技術を利用して、窒素原子あるい
はエルビウム原子局所ドーピング構造半導
体を作製し、量子情報通信において重要な役
割を担う、高純度、完全ランダム偏光、かつ
優れた波長再現性を有する単一光子および
量子もつれ光子対の高効率生成を目指して
研究を進めた。	
 
 
３．研究の方法 
	
 局所ドーピング構造半導体を用いた単一
光子および量子もつれ光子対の生成に関し
て、以下の内容の研究を行った。	
 
(1)	
 エピタキシャル成長および原子層ドー
ピングによって、窒素原子層ドーピング構造
半導体を作製し、その発光特性を評価した。
エピタキシャル成長および原子層ドーピン
グの条件を検討するために、フーリエ変換赤
外分光を用いて評価し、その結果を作製条件
にフィードバックさせた。	
 
(2)	
 エピタキシャル成長および原子層ドー
ピングによって、エルビウム原子層ドーピン
グ構造半導体を作製するために、作製条件の
検討を行った。	
 
(3)	
 GaAs/AlAs 多層膜からなる分布ブラッ
グ反射構造を窒素原子層ドーピング半導体
およびエルビウム原子層ドーピング半導体
に対して導入し、光子発生効率向上の効果に
ついて検討した。	
 
(4)	
 第一原理計算を用いて、単一光子生成
に利用可能な局所ドーピング構造半導体材
料を探索するために、極低窒素濃度希釈窒化
物半導体の電子構造の検討を行った。	
 
	
 
４．研究成果	
 
(1) 窒素原子層ドーピング構造半導体の作

製および発光特性評価	
 
	
 窒素原子局所ドーピング構造半導体の作
製に関しては、研究分担者グループがフーリ
エ変換赤外分光を用いて試料中の残留キャ
リア濃度を非破壊的に評価した結果をエピ
タキシャル成長条件にフィードバックさせ
ることによって、バックグラウンド発光がほ
とんど存在しない試料を得ることができた。	
 
	
 図 1 には、バックグラウンド発光がほとん
ど存在しない窒素原子局所ドーピング構造
半導体を用いて、顕微フォトルミネッセンス
測定を行った結果を示す。	
 
	
 半値全幅が 30	
 μeV の鋭い発光線がエネル
ギー1.444	
 eV（X）と 1.436	
 eV	
 (XX)に観測さ
れた。X とラベル付けした発光は、そのエネ
ルギー位置から Z2 と呼ばれる窒素原子対に
よる発光[4]であると同定できる。一方、XX
とラベル付けした発光はこれまでに報告さ
れたことのないものである。励起パワーを増
加させていくと、この発光の強度は急激に増
加していく様子がわかる。	
 
	
 図 2 には X および XX 発光の強度のレーザ

ーパワー依存性を示す。X 発光の強度がレー
ザーパワーに比例して増加していくのに対
して、XX 発光の強度はレーザーパワーの二乗
に比例して増加していくことがわかる。挿入
図には XX 発光の強度と X 発光の強度の関係
を示している。XX 発光の強度は X 発光の強度
のほぼ二乗に比例している。これらの結果は、
XX 発光が励起子分子準位から励起子準位へ
の光学遷移によるものであることを示して
いる。また、レーザーパワーが 0.2	
 μW を超
えると発光強度が飽和する傾向にあること
は、観測された発光が単一の等電子トラップ
によるものであることを示している。	
 

図 1	
 窒素原子層ドープ GaAs 中の孤立した

等電子トラップから得られた顕微フォトルミ

ネッセンススペクトルの励起パワー依存性 
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 このようにバックグラウンド発光がほと
んど存在しない窒素原子局所ドーピング構
造半導体を用いることによって、空間的に孤
立した単一の窒素原子対からの励起子分子
発光を明瞭に観測することができた。また、
励起子発光、励起子分子発光ともにランダム
偏光であり、量子もつれ光子対を用いる量子
暗号通信への応用に適していることが明ら
かとなった。	
 
	
 また、窒素原子層ドーピング構造半導体に
関しては、光子発生効率を向上させることを
目的として、配列の異なる様々な窒素原子対
からの発光の励起強度依存性を測定するこ
とによって、窒素原子対の種類による光子発
生効率の違いについて検討を行った。	
 
	
 さらに、極低温窒素濃度の GaAsN 混晶につ
いてフォトリフレクタンス分光による研究
から、単一光子発生に用いる窒素原子対によ
る局在準位発光とバンド端発光の共存状態
について明らかにすることができた。	
 
	
 
(2) エルビウム原子層ドーピング構造半導

体の作製および評価	
 
	
 エルビウム原子層ドーピング構造半導体
の作製に際しては、エルビウムのドーピング
条件について検討するために、まず、局所ド
ーピングではなく一様ドーピングを行った。
作製した試料に対しては X線回折および二次
イオン質量分析によって評価した。	
 
	
 図３にはエルビウムセル温度を変えて作
製した試料から得られたX線回折2θ-ωスキ
ャンプロファイルを示す。エルビウムセル温
度の上昇にともなって、試料からの	
 X 線回
折ピークが GaAs(004)ピークから低角側にシ
フトしていくことがわかる。このような系統
的な X線回折ピークのシフトはこれまでに報
告例がなく、本研究で初めて得られたもので

ある。エルビウムセル温度 1150℃で作製した
試料を二次イオン質量分析で調べた結果、エ
ルビウムは一様に分布しており、その濃度は
5.8×1020	
 cm-3、すなわち組成 x=2.7%の ErGaAs
混晶が作製できていることが明らかになっ
た。	
 
	
 ErGaAs の格子定数がエルビウム濃度に対
して線形に依存していると仮定すると、セル
温度 1200℃で作製した場合、エルビウム組成
3.7%の ErGaAs 混晶が得られたことになる。
このエルビウム組成はこれまでに報告され
た中でもっとも高い値である。	
 
	
 さらに、エルビウム組成 2.7%の ErGaAs 混

晶に対して X 線回折(115)逆格子マッピング
測定を行った結果を図 4 に示す。図中の黒い
実線は GaAs 基板に対してエピタキシャル層
がコヒーレント成長していることを示して
いる。ErGaAs(115)回折のピークがこの線上
にあるということは、得られた ErGaAs 層が
コヒーレント成長していることを意味して
いる。また、(111)面および(222)面の回折強
度を測定した結果、得られた ErGaAs の結晶
構造は岩塩構造ではなく閃亜鉛鉱構造であ
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図 2	
 X および XX 発光の強度とレーザーパ

ワーの関係。挿入図は X 発光の強度と XX 発

光の強度の関係を示す。	
 

図 3	
 エルビウムセル温度 1040℃、1100℃、

1150℃、1200℃で GaAs(001)基板上に作製し

たErGaAs層から得られたX線回折 2θ-ωス

キャンプロファイル 

図 4	
 エルビウム組成 2.7%のErGaAs混晶の

X 線回折(115)逆格子マップ 
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ることがわかった。	
 
	
 

	
 次に、局所ドーピング構造半導体の作製を
行う上で必要となるエルビウムの原子層ド
ーピング条件について検討を行った。そのた
めに、分子線エピタキシャル成長中における
エルビウム原子の表面偏析がどのように成
長温度に依存するのかを定量的に調べた。	
 
	
 図５(a)-(d)は、300℃でエルビウムの原子
層ドーピングを行った後に、580℃、500℃、
400℃、300℃で GaAs を成長したときのエル
ビウム原子の濃度分布を示している。図 5(a)
からわかるように、580℃で成長した場合に
は、原子層ドーピングを行った位置には濃度
のピークが見られず、エルビウム原子は表面
近くに分布している。つまり、ドープしたエ
ルビウム原子のほとんどは580℃でのGaAs成
長中に表面に偏析していることが明らかで
ある。500℃で成長した場合は、表面に向か
って２段階で偏析している様子がわかる。シ
ミュレーションによる解析から、この現象は
表面偏析の自己制限によるものであると考
えられる。400℃で成長した場合にも表面偏
析は見られるものの、温度が低くなるにつれ
て抑制されていくことがわかる。図 5(d)に示
すように、成長温度 300℃では表面偏析はか
なり抑制されている。	
 
	
 図 3 には、二次イオン質量分析の結果から
求めた GaAs 中におけるエルビウムの 1/e 偏
析長の成長温度依存性を示す。実線は偏析長
がアレニウスの式にしたがうと仮定するこ
とによって得られたもので、実験結果をよく
説明している。このことは偏析が表面拡散モ
デル[5]で説明可能であることを示している。
通常、GaAs の成長温度として用いられる
580℃での偏析長は二次イオン質量分析から
は求められなかったため、図 5 に示すように
他の成長温度からの結果を外挿すると偏析
長が 2.6×103	
 nm と求められる。この値から

１分子層を超えて偏析する確率を計算する
と 99.99%になる。すなわち、GaAs の典型的
な成長温度である 580℃ではドープしたエル
ビウムの内0.01%しかGaAs中に取り込まれな
いことがわかる。	
 
	
 以上のように、エルビウム原子の表面偏析
の温度依存性を定量的に調べることによっ
て、原子層ドーピング構造半導体を作製する
ための条件として 300℃以下の低温でのエピ
タキシャル成長が必須となることを明らか
にした。	
 
	
 
(3) GaAs/AlAs 多層膜からなる分布ブラッグ

反射構造の導入による光子発生効率向
上の検討	
 

	
 単一光子および量子もつれ光子対の生成
効率の向上を図るために、GaAs/AlAs 多層膜
からなる分布ブラッグ反射構造を作製し、窒
素原子局所ドーピング構造半導体およびエ
ルビウム原子局所ドーピング構造半導体に
導入した。いずれの場合においても、分布ブ
ラッグ反射構造を用いることによって、単一
光子発生にとって妨げとなる基板からの発
光を抑制できるという効果が得られること
がわかった。	
 
	
 また、窒素局所ドーピング構造半導体と
GaAs/AlAs 多層膜からなる分布ブラッグ反射
構造とを組み合わせることによって、窒素原
子対からの発光の取り出し効率を向上させ
ることと、発光に必要な励起強度を低減させ
ることが可能となった。	
 
	
 エルビウム原子局所ドーピング構造半導
体と GaAs/AlAs 多層膜からなる分布ブラッグ
反射構造とを組み合わせた場合でも、エルビ
ウム原子からの発光強度を増加させること
ができた。	
 
	
 
(4) 第一原理計算による極低窒素濃度希釈
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図 5	
 様々な温度で成長した GaAs 中におけ

るエルビウム原子の二次イオン質量分析深さ

プロファイル 

図 6	
 GaAs 中におけるエルビウム原子の 1/e
偏析長 
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窒化物半導体の電子構造の検討	
 
	
 第一原理計算によって極低窒素濃度の
GaAsN 混晶の伝導帯の電子状態について研究
を行い、窒素原子の配置の電子状態への影響
と伝導帯の有効質量の窒素濃度依存性を明
らかにすることができた。	
 
	
 また単一光子生成に利用することのでき
る新たな局所ドーピング構造半導体材料系
を探索するために、InAsN 混晶の伝導帯の電
子状態について検討を行った。	
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