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研究成果の概要（和文）：発光波長や強度などの特性が揃った単一光子源への応用を目指し、

III-V 族半導体中の等電子不純物による局在準位の制御と利用に関する研究を行った。具体的

には、ガリウム砒素中の窒素不純物の最適なドーピング手法を調べ、エネルギーの揃った単一

光子発生を世界で初めて実証するとともに、発光寿命や偏光などの特性について明らかにした。

本研究によって多くの基礎データが取得でき、今後の技術開発に不可欠な有益な知見が得られ

た。 

 
研究成果の概要（英文）：To make the single-photon sources with identical emission 

wavelength and intensity, a research on control and use of the localized energy levels of 

isoelectronic impurities in III-V compound semiconductors has been done. In particular, we 

clarified an appropriate nitrogen doping method into GaAs and demonstrated a 

single-photon emission with identical energy for the first time. The emission lifetime and 

polarization property were also revealed. Many basic data and useful knowledge, which are 

essential to the relevant research and development in near future, were obtained through 

this research.  
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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
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ぎに起因する発光エネルギーのばらつきが
未解決の問題として残されており、単一光子
源を実用的化するうえで大きな技術的障害
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。 
これまでの研究で等電子トラップの優れ

た単一光子の発生機能が明確になったもの
の、本技術を量子情報通信デバイスの作製に
適用するにはまだ多くの解決すべき課題が
あることも事実である。例えば、光通信帯の
量子暗号技術を想定すると波長 1.3-1.55μ
ｍの単一光子が必要になるが、GaP 中の N 準
位のみで実現することは難しい。また、GaP
のバンド構造は間接遷移型であるため励起
子発光寿命が長く、単一光子の発生頻度と効
率に限界がある。さらに、現在の単一光子の
発生温度は最大 30-40K であり、改善の必要
がある。これらはいずれも等電子不純物の選
択やそれを適用できる半導体材料に対する
自由度の不足、および量子井戸やヘテロ構造
を使った等電子トラップ準位の制御技術の
未熟さに起因する問題であり、これらに関し
て研究を進める必要がある。 
 

２．研究の目的 

上記の技術課題の解決を目的に、以下の項
目について研究を行った。 
(1)新たな等電子トラップの探索： 準位深
さや励起子結合力の異なる新たな等電子ト
ラップを探索し、その性質を明らかにする。 
(2)等電子トラップ適用材料の拡張： 等電
子トラップの適用範囲を GaP以外の２元系や
混晶系材料に拡張し、等電子トラップに関す
る知見の整理と体系化を行う。具体的には、

直接遷移型バンド構造の GaAs 系に拡張し、
単一光子発生の実証を目指すとともに、顕微
分光を使って発光寿命や励起子微細分裂の
様子について調べる。 
(3)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．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、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
を用いて研究を進めた。また、本研究で扱う
対象物は局在化した不純物準位であるため、
顕微 PL や近接場光学顕微鏡（NSOM）を使っ
た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
道男准教授と密接に連携しながら研究を進
めた。研究代表者は MOCVD法による各種半導
体材料の結晶成長技術とδドーピング手法
の開発を担当し、半導体材料開発に必要なマ
クロ PLや SIMS分析を行いながら、結晶成長
条件とサンプルの最適化を図った。連携研究
者の池沢博士には顕微 PL 法による等電子ト
ラップの発光波長、発光強度、単一光子発生
の確認を担当して頂き、成長条件との関連性
を議論しながら研究を進めた。 
 
４．研究成果 
 以下に、本研究で得られた主要な成果を記
す。 
 (1)GaAs 中の窒素（N）等電子トラップによ
る単一光子発生の実証と単一発光センター
の性質 
 本研究の開始当時に実現していた GaP中の
NN ペアからの単一光子発生技術を GaAs 系に
展開する研究を進めた。まず、TEGa と AsH3

を原料ガスに使った MOCVD法により GaAs（001）
基板上に GaAs 膜を連続的に成長しながら、
窒素の原料ガスであるジメチルヒドラジン
（DMHy）を 1ML 相当の GaAs 成長時間(2s)だ
け添加したサンプルを作製した（一様ドープ
モードによる 1MLの GaAs:N）。 
図 1 は上記ガスシーケンスで DMHy 流量を

変化させた場合のマクロ PL である。DMHy の
増加に伴い X1ピーク強度が増大し、長波長化
するが、GaPのような輝線発光は見られない。 
このサンプルの顕微分光を行ったところ、

図１の網掛けをした波長域に図 2(c)のよう
な輝線スペクトルが観測された。同図(a)や
(b)からわかるように、いずれも N 不純物に
関与した局在化準位に束縛された励起子発
光である。そして 1個の局在化準位について



 

 

光子相関測定を行ったところ、図 3のような
明瞭なアンチバンチング特性の観測に成功
し、GaAs:N系において世界初となる単一光子
発生を実証した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

図 1 一様ドープモードによる GaAs:Nの PLスペクトル

の DMHy流量依存性。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 2 (a)マクロ PL と PLE(励起スペクトル)。挿入図は

830m付近での PL像。(b)CCD検出器の像。(c)顕微 PLス

ペクトル 

 
 
 
 
 

 
 
 
 
図 3 50MHzの光パルス励起による GaAs:Nの単一発光中

心の光子相関 

次に、発光波長の異なる発光中心について
５K 付近での再結合寿命を測定したところ、
いずれも 1ns以下と短いことがわかり、発光
強度と寿命の逆数（再結合レート）には図 4
のような理論どおりの関係があることも明
らかになった。この結果は N等電子トラップ
が GaAs の直接遷移型バンド構造が反映され
ていると考えられる。また、単一発光中心の
偏光成分は 1個であり、図 5のような直線偏
光を示した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 (a)GaAs:N 中の単一発光中心の再結合レートと PL

強度の関係。(b)最も時定数の短い発光中心の PL強度減

衰特性 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 GaAs:Nの単一発光中心の偏光スペクトルと強度の

偏光角度依存性 

 
 
(2)GaAs 中のエネルギーの揃った N 等電子準
位の形成と単一光子発生 
 前述のガスシーケンスで形成した GaAs:N
の等電子準位では、発光エネルギーがばらつ
き揃わないという問題が明らかになった。そ
こで GaAs:N でも GaP:N と同様にエネルギー
の揃った輝線発光を得るために、N のδドー
ピング手法の開発を進めた。この結果、DMHy
を 1原子層の Gaで終端した GaAs(001)面上に
供給するか、または DMHy と TEGa を一緒に
GaAs(001)上に供給することのより、図 6 の
ようにマクロ PL スペクトル中にエネルギー
の揃った輝線発光が観測されることを見出
した。観測された輝線は NNA(発光波長 840nm
＠25K)、 NNB(868nm)、 NNF(833nm)の 3 種で
ある。 
 このサンプルの顕微 PL 分光を行ったとこ
ろ、図７に示すように NNA、NNB共に空間局在
したエネルギー準位であることが明らかに
なった。また、単一の NNAについて光学測定
を進め、図 8のような再結合寿命とアンチバ
ンチング特性を明らかにした。GaAs中のエネ
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ルギーの揃った N等電子準位からの単一光子
発生の実証は世界初の成果である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6 最適なガス導入シーケンスで N ドープを行ったサ

ンプルのマクロ PLスペクトル 

 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7 φ14μm領域での NNAと NNBの顕微 PL像(温度 5K) 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 8 (a)単一 NNAの PL強度減衰特性。(b)NNAのアンチバ

ンチング。いずれも 5Kで測定 

 
 
(3)新たな等電子不純物の探索と量子井戸構
造による等電子準位の制御 
 不純物準位を使った単一光子発生の高温
化の実現、および波長制御性を高めることを
目的に、量子井戸による N等電子準位の制御
と N以外の等電子不純物の探索を進めた。ま
ず、後者に関してはビスマス（Bi）や亜鉛-
酸素（Zn-O）複合体に着目し、MOCVD 法によ
る GaPにドープを試みたが、これらの準位に
起因した PL 発光を得るに至らなかった。ド
ーピングの難易度が高い可能性がある。 
量子井戸を利用した N等電子準位の制御に

関しては、GaP/GaAsP:N/GaP に着目して研究
を行った。図 9は GaAsP量子井戸を GaP障壁
層で挟んだ構造について、井戸中央への Nの
δドープの有無の違いをマクロ PL で比較し
たものである。本構造では GaAsP 層の As 組

成や井戸幅によって発光波長制御が可能で
あるが、N のδドープ層を挿入することで発
光スペクトルの中心位置はさらに長波長化
し、発光強度も増大することを見出した。N
ドープにより発光半値幅の増加が見られる
が、N の等電子準位が GaAsP 混晶のミクロス
コピックな組成揺らぎや歪みの影響を受け
るためと考えられ大変興味深い。今後、顕微
PLによる評価を進める必要がある。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 図9 GaP/GaAsP:N/GaP量子井戸(上)とGaP/GaAsP/GaP

量子井戸(下)のマクロ PLスペクトル 

 
図 10 は GaAsP 井戸層中央への N ドープの

有無による PL 発光強度の温度依存性の違い
を調べた結果である。N ドープなしのサンプ
ルでは PL 強度が 50K 付近で消失するのに対
して、Nのδドーピングを行うことで 90-100K
においても発光が確認されている。この結果
は、本構造が等電子準位による単一光子発生
の高温化に寄与する可能性を示唆している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 10 GaP/GaAsP/GaP 量子井戸(左)と GaP/GaAsP:N/GaP

量子井戸(右)のマクロ PLの温度依存性 
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