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研究成果の概要（和文）：発光エネルギーや強度の揃った高性能な単一光子源を実現するため、GaAs中にドープされた
窒素不純物が作る等電子トラップの特性制御に関する研究を行った。AlGaAs/GaAs:N/AlGaAs量子井戸構造を使って等電
子トラップからの発光エネルギーを制御できることを明らかにしたほか、フォトニック結晶のL3共振器によって等電子
トラップからの自然放出光がパーセル効果によって増強されることを実証した。

研究成果の概要（英文）：To make single-photon sources with identical emission energy and intensity, a 
research on controlling the optical properties of nitrogen (N) isoelectronic impurities, which were doped 
in GaAs, has been done. We clarified that the emission energy of N isoelectronic traps can be varied by 
using AlGaAs/GaAs:N/AlGaAs quantum well structures. In addition, we also demonstrated that the 
spontaneous emission rate from the N isoelectronic trap embedded in an L3-type microcavity within 
photonic crystal is enhanced by Purcell effect.

研究分野： 結晶工学、応用物理学、
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１．研究開始当初の背景 
近年、量子暗号や量子計算といった新たな

情報通信技術の重要性が認知され、その基本
要素である単一光子源の研究開発が活発化
している。これまで、単一光子を効率的に発
生させる手法として、S-K 成長モードによる
半導体量子ドットを利用する多くの研究が
行われてきた。しかし、ドットのサイズ揺ら
ぎに起因する発光エネルギーのばらつきの
問題が未解決のまま残されており、単一光子
源の実用化を阻む技術的障害になっている。 
この状況に鑑み、我々は半導体中の個々の

不純物準位に束縛された励起子（電子・正孔
対）の発光過程を単一光子発生に用いる独創
的な着想に至った。元来、半導体中の不純物
は離散的なエネルギー準位を形成し、サイズ
揺らぎのない理想的な２準位系として振舞
う。特に、等電子トラップと呼ばれる電気的
に中性な不純物を利用すれば、キャリアに対
する短距離ポテンシャル中心として働き、ド
ナやアクセプタのような電離型不純物とは
異なりクーロン相互作用によるエネルギー
のボケがないため、鋭い輝線発光スペクトル
を示す。つまり、等電子トラップはエネルギ
ー純度の高い単一光子源を再現性良く作製
するうえで極めて有益である。我々はこの着
想の実証のためガリウムリン（GaP）中の窒
素（N）不純物に着目し、MOCVD 法を用いて
GaP エピタキシャル層への N 不純物の極希薄
なδドーピング法を開発し、１個の局在不純
物準位からの顕微フォトルミネッセンス
（PL）光の観測を行なった。その結果、明瞭
な光子のアンチバンチングを観測し、III-V
族の等電子トラップからの単一光子発生に
世界で初めて成功した。 
以上のように単一光子発生の原理実証に

成功したが、間接遷移型の GaP では励起子再
結合寿命が長く、単一光子の発生レートや効
率に限界があることが判明した。そこで直接
遷移型の GaAs についても MOCVD 法による N
のδドーピング技術の開発を進め、NX 中心と
呼ぶ等電子トラップ形成を見出し、単一光子
の発生を実証した。同時に、GaAs 中の単一
NX準位の再結合寿命がGaPより1-2桁短くな
り、期待どおり単一光子発生レートを大幅に
改善できることを時間分解 PL 測定で確認し
た。しかし、NX 中心の場合、GaP 中の NN ペ
アとは異なり発光エネルギーがばらつくこ
とが明らかになった。そのため、δドープ時
のN原料ガスの供給シーケンスなど成長条件
に検討を加え、NNAや NNBと呼ぶエネルギーの
揃った輝線発光を観測するとともに、これら
の等電子トラップからの単一光子発生に成
功した。ただし、現状ではこれらの放射レー
トは低く、その起源や原子配置も不明である。
このように GaAs 中の等電子準位形成につい
ては未解明な点が多く、今後も研究を継続・
発展させる必要がある。また、GaP、GaAs の
いずれの場合も単一光子の発生温度は低温
領域に制限され、実用的な応用に向けて高温

動作化が望まれる。加えて、量子井戸やヘテ
ロ構造、フォトニック共振器を使った等電子
トラップの制御技術を開発することも重要
であり、これらに関して体系的な研究を進め
る必要がある。 
 
 
２．研究の目的 
量子光源としての等電子トラップの技術

的有用性を高めるため、下記の項目について
研究を行う。いずれも離散的なエネルギー準
位を持つ『等電子トラップのエンジニアリン
グ技術』と呼ぶべきもので、これらの要素技
術を組み合わせることで単一光子発生の高性
能化と高機能化を達成する。 
(1)窒素等電子トラップの起源の解明：  
GaAs 中の N 関連の等電子トラップに関して、
N 原料ガスの導入シーケンスの影響や基板面
方位、ドナやアクセプタとの共存効果を詳細
に調べ、エネルギーの揃った NNA、NNBおよび
NNF の起源ついて有用な情報を得る。 
(2)量子井戸を利用した等電子トラップの波
動関数制御：  量子井戸内に置いた等電子ト
ラップ準位のエネルギー位置や励起子結合
力の変化、井戸に閉じ込められた正孔との波
動関数の重なり増加などを利用して、単一光
子発生効率の増大と高温動作を図る。 
(3)微小共振器による単一光子発生効率の増
大： L3 欠陥型のフォトニック結晶共振器を
試作し、Purcell 効果による等電子トラップ
からの光子発生の増大効果の有無を調べる。 
(4)励起子コヒーレンスや電子スピンの保持
機能の探索： 等電子トラップに先進的な新
機能を付加するため、単一光子の励起子コヒ
ーレンス制御の研究や等電子準位へのスピ
ン偏極電子の保存と読み出しに関する原理
実証の研究を行う。 
 
 
３．研究の方法 
等電子不純物準位からの単一光子発生と

その特性制御に向けて、一連の試料作製のた
めに、様々な III-V 族半導体材料のヘテロ構
造を作製でき、各種不純物のドーピングにも
柔軟に対応できるMOCVD法を用いて研究を行
った。また、本研究では半導体中で空間的に
局在した不純物準位を測定対象とするため、
顕微 PL を使った微小領域の光物性評価が必
須である。そのため、半導体の光学測定を専
門とする筑波大学の池沢道男准教授に分担
者として参加して頂き、密接に議論をしなが
ら研究を進めた。また、フォトニック結晶共
振器の作製に関しては、NIMS 微細加工プラッ
トフォームに支援を依頼した。 
 
 
４．研究成果 
以下に、本研究で得られた主要な成果を述

べる。 
 (1) 窒素等電子トラップの起源の解明 



MOCVD 法で成長した GaAs 結晶中に窒素（N）
不純物をδドープを行った際に観測される
NNA、NNB、NNFなどの等電子発光中心の起源の
解明を進めた。図 1のように N原料ガスであ
るジメチルヒドラジン(DMHy）導入シーケン
スと PL の輝線発光ピークの出現の相関を調
べた。また、SIMS 分析から NNAおよび NNBが N
とカーボン（C）不純物の複合中心であるこ
とを示唆するデータを得た。一方、NNFは比較
的 N 濃度や C の低い場合に観測され、NNAや
NNB とは起源が異なる可能性が高いことがわ
かった。また、N濃度がさらに低い領域では、
波長822nm付近に他機関によってX1とラべリ
ングされている発光も観測されることを見
出した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1(a) GaAs:N の PL スペクトルの DMHy 導入シーケン

ス依存性。N 不純物は 1 原子面にのみにドープされてお

り、GaAs バッファ層とキャップ層で挟んである。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1(b) 図 1(a)で採用した 4 種の DMHy 導入シーケンス

の説明 
 
 
(2)量子井戸を利用した等電子トラップの波
動関数制御 
 量子井戸の中央にN不純物をδドープした
AlGaAs/GaAs:N/AlGaAs 構造を作製し、マクロ
PL で等電子トラップの NNA発光（841nm）の 
GaAs 井戸幅依存性を調べた。図 2(a)に示す
ように、井戸幅が 200～100nm では NNAの輝線
発光が観測されたが、100nm 以下では消失し、

NNA の低エネルギー側のブロードな発光が主
となることを見出した。このピークは井戸幅
の減少に伴い、図 2(b)に示すように量子閉じ
込めによってブルーシフトするが、N ドープ
無しの場合と比べてシフト量が非常に小さ
いことも明らかになった。NNAが空間局在した
等電子トラップの発光であるのに対し、上記
のブロードな発光は有効質量の大きい1分子
層程度のGaAsN混晶のバンドに関連している
と考えられる。 
量子井戸を使って等電子トラップ発光の

制御が可能であることを明らかにしたが、詳
細については今後さらに研究を進める必要
がある。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2(a) GaAs:N 井戸幅が 50-200nm と比較的厚い

AlGaAs/GaAs:N/AlGaAs サンプルからの PLスペクトル 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2(b) GaAs:N 井戸幅を 5-200nm の広範囲で変えた

AlGaAs/GaAs:N/AlGaAs サンプルからの PLスペクトル 
 
 
(3)微小共振器による単一光子発生効率の増
大 
 L3 共振器内に最大 1 個の NNA発光センター
が存在する程度にまで N 濃度を希薄化した
GaAs:N サンプルにフォトニック結晶を作製



し、顕微 PL を使って発光増強の有無を調べ
た。その結果、図 3 にように複数の L3 共振
器において、フォトニック結晶未加工部と比
べて数十倍強い狭線幅のPL発光を確認した。
スペクトル形状はローレンツ型であり、理論
どおり強い直線偏光が観測された。 
さらに、PL 発光について 2次の自己相関関

数 g2()を調べたところ、図 4のように g2(0) 
≈ 0 となる極めて明瞭なアンチバンチング、
すなわち単一光子発生が確認された。また、
発光増強した NNA の発光寿命を測定したとこ
ろ 2ns 付近であることがわかり、未加工部の
6ns より短縮していることが明らかとなった。
これらの結果は、いずれも単一 NNA 発光セン
ターのパーセル効果による自然放出の増強
効果を示している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 (上)L3 欠陥部に 1 個程度の NNA発光中心が存在す

る GaAs:N フォトニック結晶共振器からの顕微 PL、 

(下) フォトニック結晶加工前のGaAs:Nサンプルのマク

ロ PL。いずれも測定温度は 5K 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 フォトニック結晶共振器で増強された PL発光の 2

次の自己相関関数 g2()。5K での測定結果 

 
 
(4)励起子コヒーレンスや電子スピンの保持
機能の探索 
 等電子トラップは理想的な2準位系と考え
られ、共鳴励起を行うことによって励起子の
コヒーレントな制御が期待できる。図 5 は、
NX センターを含む GaAs:N サンプルの単一発
光中心について、共鳴励起と非共鳴励起によ
る PL スペクトルを比較した結果である。波

長 532nm のレーザーで GaAs のバンド間を非
共鳴励起した場合は、着目する単一 NX セン
ターの発光以外にもブロードな弱い PL 発光
が重畳している。一方、ピコ秒パルスレーザ
ーを使って 833.3 nm 付近で発光する NX セン
ターの共鳴励起を行った場合、NX センターか
らの増強された PL 発光のみが観測され、か
つ線幅が狭くなることを見出した。 
 さらに、励起用のピコ秒レーザー強度を増
加させると、図 6 のように共鳴した PL 発光
（RF:resonant fluorescence）強度が次第に
減少に転じることを見出した。これは、等電
子トラップの2準位系と共鳴するレーザー光
の相互作用に基づくラビ振動と考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図5 (上)ピコ秒パルスレーザーで共鳴励起した単一NX

センターの 5K での PL スペクトル、 (下) 同じ単一 NX

センターを非共鳴レーザーで励起した場合の PL スペク

トル 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図6 ピコ秒パルスレーザーで共鳴励起した単一NXセン

ターの PL強度のラビ振動 
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