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研究成果の概要（和文）：

ガリウムひ素部分埋め込みによる異方性の抑制とインジウムフラッシュ法による量子ディスク
形状化による形状制御を用いて微細構造分裂 (FSS)の低減を行った。低温・低速条件によって
異方性を抑制、更にインジウムフラッシュ条件を最適化して作製した量子ディスク構造により、
大幅な FSS 低減が可能となった。典型値として、100 eV 程度の FSS を持つ量子ドットに対
して最適な部分埋め込み・インジウムフラッシュを実施することにより、30 eV 程度以下まで
の低減が見られた。更に量子リング構造とすることで、5 eV 程度まで FSS を抑えられる可能
性が示された。

研究成果の概要（英文）：
Suppression of the fine structure splitting (FSS) was carried out by controlling
anisotropy of nanostructures with GaAs embedding and forming disk-like
nanostructure by Indium-flash method. It is found that after optimizing conditions for
each process and fabricating quantum disk structure, the FSS has successfully reduced
from 100 eV down to 30 eV. Furthermore, the FSS has reduced as low as 5 eV by
introducing quantum ring structure.
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１．研究開始当初の背景
「量子もつれ合い状態」は、量子力学的な２
つの粒子間に古典的には奇異な非局所的相
関を持つ状態で、量子情報ネットワークにお
ける資源として本質的役割を担う。従来、２
次の光学過程である非線形光学結晶による
パラメトリック下方変換(PDC)が量子もつれ

合い光子対発生に利用されているが、この場
合発生のタイミングが励起パルスのポアソ
ン分布を継承するため光子対は確率的発生
となり、大規模化に適した動作、例えばクロ
ックパルスに同期したオン・デマンド光子対
発生のようなことは原理的に不可能である。
これに対し、半導体ナノ構造の離散準位を用
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いるアプローチも精力的に研究が進められ
ており、離散準位間のカスケード（時系列）
的遷移によりもつれ合い光子対が生成する。
この場合、パウリ排他原理により確定的なも
つれ合い光子対発生が可能となる。 また、
離散化準位を利用するため単一電子・光子レ
ベルの動作が可能であり、究極の省電力動作
が可能である点も特筆すべきである。これま
で離散準位を利用するものとして、半導体量
子構造としては専ら量子ドットが研究対象
となっている。しかしながら量子ドットの場
合、一般に構造成長時に不可避な形状の非対
称性に起因する励起子準位のエネルギー分
裂が発光線幅を上回ることで光子対の生成
経路が識別可能となるため、もつれ合い手前
の古典的な偏光相関光子対にとどまってし
まう問題に申請者を含めて直面している。こ
の問題に対し、ドットサイズを選択して分裂
が小さな構造を探す、また後述のように各単
一量子構造に対し個別操作を行う方法が採
られている。 申請者は、量子ドットに代わ
り双極子モーメントの分布、及びその間の相
互作用の形態から形状異方性に起因する励
起子準位のエネルギー分裂が量子ドットに
比べて本質的に大きく低減し、形状に依存せ
ず再現性高くもつれ合い光子対発生が可能
と期待される量子リング構造を利用するこ
とを着想した。 これは自己形成構造で不可
避な量子構造ごとの形状揺らぎをカバーす
る、これまでにない全く新規なアプローチで
あり、オン・デマンドなもつれ合い光子対源
の実用化に繋がる大きな意義を持つと考え
ている。

２．研究の目的
次世代暗号通信である量子暗号通信の実現
に向けてもつれ合い光子対の生成とそのオ
ンデマンド操作は非常に重要な技術である。
しかし、応用上重要な役割を果たす量子ドッ
ト系では、形状異方性や歪みの異方性による
電子-正孔交換相互作用のため励起子時状態
の縮退が解け、微細構造分裂を引き起こす。
この場合、2 つに分裂した励起子準位のどち

らを経由して緩和したかという経路情報が
付与されるため、もつれあいの起源である 2
項間の重ね合わせが消失し古典的な偏光相
関のみを持つ 2 光子対として観測される。
本研究は、インジウムひ素(100)量子ドット
の形状制御、および新規なナノ量子構造であ
る量子リングの利用により微細構造分裂の
低減を目的とし、構造間再現性の高いオン・
デマンドな「もつれ合い光子対」生成源の実
現に寄与することを目的とする。現在主流の
量子ドットでは、一般に面内の形状異方性に
よる励起子準位分裂がもつれ合いの消失を
引き起こすが、量子リングでは構造に固有の
性質として、異方性による励起子準位分裂が
大きく低減すると期待される。 これはもつ
れ合い光子対実現に向けた新しい視点から
のアプローチである（図１）。 自己形成構
造で不可避な１つ１つの量子構造ごとの形
状揺らぎに対して高いトレランスが期待さ
れ、将来の量産化を見据える上で大きなブレ
ークスルーとなり得ると考えている。

３．研究の方法
試料は MOMBE 法を用いて成長を行った。ガリ
ウムひ素(100)基板上に基板温度 510℃でガ
リウムひ素バッファ層 100 nm を成長、その
後基板温度 480℃でインジウムひ素を成長さ
せ S-K 成長モードによるインジウムひ素量子
ドットを作製した。結晶成長中のその場観察
として RHEED 法を用いた。また結晶成長後の
試料の評価として AFM による表面観察、PL に
よる発光特性評価を行った。また、個々のナ
ノ構造に対して顕微 PL による光学評価を行
った。

(1)低温・低速成長によるガリウムひ素部分
埋め込み異方性出現の抑制

インジウムひ素量子ドット上へのガリウム
ひ素埋め込みによる異方性を抑制するため
に、基板温度を 480 から 420℃に、ガリウム
ひ素成長速度を 0.0583 から 0.0416 nm/s に

図１ 本研究提案の位置づけ

図２ GaAs 部分埋め込みによる異方性の出現と

抑制



図３ In-flush法によるInAs量子ディスク形状化

変化させガリウムひ素部分埋め込み成長を
行う。ガリウムひ素キャップ高さを 2.1 、4.2
nm とした。図２に AFM による解析結果からガ
リウムひ素キャップとドット形状の直径の
アスペクト比を示す。基板温度 480℃・ガリ
ウムひ素成長速度 0.0583 nm/s 条件下で出現
していた[0-11]方向への異方性が抑制され
ている事が分かる。低基板温度(420℃)下で
は、[011]方向へのインジウムとガリウム相
互拡散が抑制される。また低速成長(0.0416
nm/s)においてガリウム原子マイグレーショ
ン時の表面衝突確率が減少するためガリウ
ムのマイグレーションが向上し等方的な埋
め込みが可能になったと考えられる。

(2)InAs 量子ドットのディスク形状化に向け
たインジウムフラッシュ条件の最適化

インジウムフラッシュ法とは、インジウムひ
素量子ドット上に量子ドットの頭が出る程
度の薄いキャップ層を成長させ、ひ素供給下
で基板温度を上昇させ量子ドットの頭部分
のインジウムを飛ばすことでより対称性の
高いディスク形状へ変化させる手法である
(図３)。

まず、インジウムひ素量子ドット上への厚さ
2.1 nm のガリウムひ素部分キャップを低温・
低速成長条件で異方性を抑制しながら行っ
た。次に図４に示す 3×3 の 9 パターンのイ
ンジウムフラッシュ条件で試料を作製し、
AFM 表面状態・マクロ PL 発光特性からディス
ク形状に向けた最適化を行う。
また、量子ドット形状による微細構造分裂の

シミュレーション結果より、レンズ形状 C2v

に比べてディスク形状 D2d の方が微細構造
分裂が低減されるという報告がなされてお
り、量子ドット上へのガリウムひ素部分埋め
込みによる異方性の抑制、またインジウムフ
ラッシュ法を用いた量子ドットのディスク
形状化による微細構造分裂の低減について
検討を進める。

(3)より微細構造分裂の低減が期待される量
子リング構造についての検討
量子ドット、量子ディスクに比べて一層の微
細構造分裂抑制が期待される量子リング構
造を作製し、その光学評価を行った。

４．研究成果
まず、インジウムひ素量子ドット上へのガリ
ウムひ素部分埋め込みプロセスによる異方
性の出現を確認した。このガリウムひ素埋め
込みの異方性は、インジウムひ素子ドットが
受ける歪みの異方性、インジウムひ素量子ド
ットとガリウムひ素部分埋め込み層の相互
拡散の異方性を生じる原因となる。そこで成
長条件の再検討を実施し、低温・低速条件で
のプロセスを適用することによって異方性
を抑制し、更にディスク形状に最適化したイ
ンジウムフラッシュ条件を適用して量子デ
ィスク構造を作製した。ピラー構造と呼ばれ
る直径 100 ～1000 nm の円柱状のナノ構造に
加工して単一のナノ構造に光学的にアクセ
スし（図５右図）、発光信号を直線偏光成分
毎に検出することで発光ピークエネルギー
の変化量から微細構造分裂を評価した。（図
５左図）

結果、図６に示すように、従来ドット形状の
倍に見られた 100 eV 程度の微細構造分裂
を、より対称性の高いディスク型構造とする
ことで 30 eV 程度以下まで低減させるこ
とに成功した。図４ 各インジウムフラッシュ条件で

の AFM 表面像

図５ 発光の直線偏光依存性による FSS の測定

（左）と単一ナノ構造の SEM 像（右）



更に、より微細構造分裂が抑制可能と期待さ
れる量子リング構造を作製し（図７挿入図）、
その光学評価を行った（図７、図８）。
コヒーレンズ時間の測定から量子リング構
造の移送緩和時間を測定した結果、35-60ｐ
ｓと与えられ、これはスペクトルから直接得
られる発光線幅 25-35 eV とよく一致する。
さらに、現時点で荷電状態の制御が不完全な
ため結論には至っていないが、いずれのナノ
構造においても量子ドットや量子ディスク
構造に比べて極めて小さな微細構造分裂（~5
eV 程度）が観測されている。 これは、自
己形成構造で不可避な１つ１つの量子構造
ごとの形状揺らぎに対して高いトレランス
を持つことを示唆する結果であり、将来の量
産化を見据える上で大きなブレークスルー
となり得る結果であると考えている。
更に、当該研究課題から生じた発展的課題と

して、２つの量子リング構造が近接した構造
において図８に類似の測定を実施したとこ
ろ、量子エネルギー準位の反交差現象が観測
された。これは近接した２構造が量子力学的
に結合していることを示唆しており、「光の
分子」としての振る舞いの確認へ向け、現在
検討を進めている。
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