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研究成果の概要（和文）：原子層ドーピング技術を用いて局所ドーピング構造半導体を作製し、

量子暗号通信などの量子情報技術において重要となる、優れた波長再現性・完全なランダム偏

光などの特徴を有する単一光子発生の実現を目指した。窒素原子局所ドーピング構造半導体の

作製に用いる基板面方位の選択によって量子暗号通信への応用にとって望ましい完全なランダ

ム偏光を実現した。また、量子もつれ光子対生成につながる励起子分子発光の観測に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）：We have fabricated locally doped semiconductors using atomic layer 
doping to realize the generation of unpolarized single photons with highly reproducible 
wavelengths, which is essential in the field of quantum information technology, such as 
quantum cryptography. We have obtained unpolarized single photons by selecting a proper 
face of the substrate to grow nitrogen atomic layer doped semiconductors. In addition, we 
have successfully observed biexcition emission from nitrogen atomic layer doped 
semiconductors, which leads to the generation of entangled photon pairs.   
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１．研究開始当初の背景 
	
 量子暗号[1]や量子コンピュータなどの量
子情報技術の実現に向けて様々な方面から
研究が進められている。単一光子発生源の実
現もそのための重要な研究対象であり、ダイ
ヤモンド中の窒素－空孔による発光中心の
利用[2]や半導体量子ドットの利用[3]などの
アプローチによる研究が行われている。この
ような背景の下、半導体中に局所的に窒素原
子をドーピングした構造を作製し、それを単
一光子発生に利用しようとする研究が、最近、

我々[4, 5]を含めたいくつかの研究グループ
[6]で行われるようになってきた。 
	
 これまでに、本研究代表者は、窒素原子局
所ドーピング構造半導体中の孤立した窒素
原子対からの発光を観測することに成功し、
波長再現性に優れている点などから単一光
子発生への応用に対する高いポテンシャル
を示してきた。さらに、孤立した窒素原子対
からの発光を詳細に検討した結果、200 µeV
程度のエネルギー差で、２つの鋭い発光線に
分裂していることを明らかにした。また、こ
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の２つの発光線は互いに直交した直線偏光
を示すことを明らかにした。ランダム偏光を
必要とする量子暗号通信への応用を考えた
場合、このような分裂および偏光特性は解決
すべき課題であった。 
 
２．研究の目的 
以上のような背景から、本研究では、原子

層ドーピング技術などを利用して、窒素原子
による局所ドーピング構造半導体を作製し、
量子暗号通信や量子コンピュータなどの量
子情報技術において重要な役割を果たす、優
れた波長再現性・完全なランダム偏光・高い
光子発生効率などの特徴を有する単一光子
発生の実現を目指した。 

 
３．研究の方法 
(1) 試料の作製 
	
 本研究では、原子層ドーピング技術を用い
ることによって、窒素(N)原子を局所ドーピ
ングしたヒ化ガリウム(GaAs)を主に作製し、
窒素原子対によって形成される等電子トラ
ップからの単一光子発生を研究の対象とし
た。 
	
 作製した試料の構造を図１に示す。GaAs 
(001), GaAs (111)あるいは GaAs (110)基板
上に 200 nmから 300 nm厚の GaAsバッフ
ァ層を成長した後、窒素原子層ドーピングを
行い、その上にキャップ層として 40 nm厚の
GaAsを成長した。 
 
 

 
図１	
 (a)窒素原子層ドーピング構造 (b)窒素
原子層ドーピング構造を AlGaAs層で挟んだ
ヘテロ構造 
 
 
 
	
 また、ランダム偏光と高い光子発生効率を
得ることを目的として、図 1（b）に示すよう
な窒素原子層ドーピング構造を AlGaAs層で
挟んだヘテロ構造を作製した。 
 
(2) 顕微フォトルミネッセンス測定 
	
 このように作製した局所ドーピング構造
半導体中の窒素原子対によって形成された
個々の等電子トラップから発生する単一光
子の特性を調べるために、半導体励起固体レ

ーザー（波長 532 nm）を励起光源として用
いて、温度 4 Kで顕微フォトルミネッセンス
測定を行なった。焦点距離 75 cnの分光器を
用いて、発光を分光し、CCD によって検出
した。顕微フォトルミネッセンス測定システ
ムの空間分解能は 1 µm以下、波長分解能は
0.02 nm以下であった。また、単一光子の偏
光特性についても同じ測定システムを用い
て調べた。	
 
	
 
４．研究成果	
 
(1) 基板面方位選択による偏光特性の制御 
結晶成長に用いる GaAs基板の面方位を従

来の(001)面から(111)面あるいは(110)面へ
と変更することによって、(001)面上に作製し
た場合に生じていた発光線の分裂を解消し、
偏光特性を制御することをねらって研究を
行なった。 
図 2 には GaAs (111)基板上に作製した窒

素原子層ドーピング構造から得られた顕微
フォトルミネッセンスマップを示す。横軸は
発光の波長、縦軸は試料の測定位置に対応し
ている。この図からわかるように狭い線幅の
発光が特定の位置で観測されている。このよ
うに特定の位置で観測されるということは
孤立した単独の等電子トラップからの発光
をとらえていることを意味している。波長
856.7 nmに観測されたことからNND[7]とい
う窒素原子対からの発光であると同定され
る。 

 
図２ GaAs (111)基板上に作製した窒素原子
層ドーピング構造から得られた顕微フォト
ルミネッセンスマップ 

 
 
 
図３(a)には NNDによる発光強度が最大と

なる位置で測定したフォトルミネッセンス
スペクトルを示す。この発光は、GaAs (001)
基板上に作製した窒素原子層ドーピング構
造からの場合とは異なり、ピーク分裂してい
ないことが確認できる。この NND による発
光に限らず GaAs (111)基板を用いて局所ド
ーピング構造半導体を作製した場合には、等
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電子トラップからの発光は常にシングルピ
ークとなった。NNDによる発光強度の偏光角
度依存性を図 3 (b)に示す。どの偏光角度に対
してもほぼ一定の発光強度となっており、こ
の発光がランダム偏光あるいは円偏光であ
ることがわかる。さらに偏光素子と 1/4波長
板とを組み合わせて偏光特性について検討
した結果、この発光はランダム偏光であると
結論づけられた。ランダム偏光が得られた理
由としては、(111)面の対称性から歪みの面内
異方性が生じないためであると考えられる。
このように、基板面方位として(111)面を選択
することによって量子暗号通信への応用に
とって望ましいランダム偏光性を有する単
一光子発生を実現することができた。 
 
 

図３	
 (a) GaAs (111)基板上に作製した窒素
原子層ドーピング構造からの顕微フォトル
ミネッセンススペクトル (b) NND による発
光強度の偏光角度依存性 
 
 
 

(110)面上に局所ドーピング構造半導体を
作製した場合には、窒素原子対の配列の違い
によって様々な偏光特性や発光線の分裂を
示すことがわかった。また、同じ配列の窒素
原子対からの発光線であっても、個々の窒素
原子対によって偏光特性が異なることがわ
かった。これらのことは(001)面や(111)面上
に作製した場合とは異なり、窒素原子対の配
列方向が偏光特性を生じさせる原因となっ
ていることを示すと考えられる。(110)面上に
作製した窒素局所ドーピング構造半導体に
おいては窒素原子対の配列の違いによって
偏光特性が異なるということを利用して、特
定の種類の窒素原子対を選択することによ
ってランダム偏光を実現することができた。
また、(110)面上に作製した場合には、高品質
の窒素原子ドーピング GaAs層が得られたこ
とから、単一光子を得るために妨げとなるバ
ックグラウンド発光を大幅に減らすことが
できた。 
以上に述べた研究成果に加えて、半導体基

板面方位を選択することによって、配列の異
なる窒素原子対による発光が観測される頻
度の違いが生じる様子を統計的に明らかに
した。さらに、(001)面上に作製した窒素局所
ドーピング構造半導体において、単一の等電
子トラップからの発光に対する一軸応力の

影響を明らかにした。この結果は、GaAs 
(001)基板上に局所ドーピング構造半導体を
作製した場合には、発光ピークが分裂し、互
いに直交関係にある直線偏光となる原因が
歪みの面内異方性によるものであることを
示すものである。 
 
(2) ヘテロ構造導入による発光特性制御 
	
 窒素原子層ドーピング GaAsを AlGaAs層
で挟んだへテロ構造を作製し、試料構造中の
歪みの面内異方性を解消することによる偏
光特性の制御およびキャリアの閉じ込めに
よる光子発生効率の向上について検討を行
なった。 
	
 図 4 (a)に AlGaAs 層で挟まれた窒素原子
層ドーピング構造から得られた顕微フォト
ルミネッセンススペクトルを示す。波長
846.2 nm にシングルピークの鋭い発光が観
測されている。この発光は、波長から Z1[7]
という窒素原子対によるものであると同定
される。このスペクトルに示されているよう
に、AlGaAs 層で挟むことによってピーク分
裂が解消したことがわかる。 

 

 
図４  (a) 窒素原子層ドーピング構造を
AlGaAs 層で挟んだヘテロ構造からの顕微フ
ォトルミネッセンススペクトル (b) Z1 によ
る発光強度の偏光角度依存性 

 
 
 
図 4 (b)には Z1による発光強度の偏光角度

依存性を示す。GaAs(111)基板上に作製した
局所ドーピング構造半導体から得られた結
果と同様に、この場合も偏光角度によらず発
光強度はほぼ一定となっており、窒素原子対
によって形成された等電子トラップからの
発光がランダム偏光となったことがわかる。
この実験結果は、GaAs よりもわずかに大き
な格子定数を持つ AlGaAs層を挿入すること
によって歪みの面内異方性が解消されたた
めに、発光がシングルピークかつランダム偏
光となったものと解釈される。 
	
 窒素原子層ドーピング構造をAlGaAs層で
挟むことによって、試料表面での非発光再結

合や基板へのキャリア拡散が抑制され、光子

発生効率が向上されることも期待される。こ

のことを確かめるために発光強度のレーザー

パワー依存性を調べた。図５にGaAs(001)基
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板上に作製した窒素原子層ドーピング構造お

よび窒素原子層ドーピング構造をAlGaAs層
で挟んだヘテロ構造中の孤立した等電子トラ

ップNNEから観測される発光強度のレーザー

パワーに対する依存性を示す。レーザーパワ

ー増加にともない、レーザーパワーが低い場

合は発光強度が急速に増加していき、それ以

降は次第に一定値に近づいていく様子がわか

る。単純な窒素原子層ドーピング構造の場合

と比べるとAlGaAs層で挟んだ構造では発光
強度のレーザーパワーに対する増加率が約8
倍となっている。言い換えれば、窒素原子層

ドーピング構造をAlGaAs層で挟まない場合
と比べて、AlGaAs層で挟んだ場合には、一桁
程度少ないレーザーパワーで単一光子が得ら

れることが明らかとなった。	
 
このことは、当初予想したように AlGaAs

層が障壁として働いてキャリアを閉じ込め
る効果によるものと考えられる。このように
AlGaAs 層の挿入はランダム偏光の単一光子
を得るのに有効なだけでなく、光子発生効率
の向上にも有効であることがわかった。 
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図５	
 GaAs(001)基板上に作製した窒素原子
層ドーピング構造およびAlGaAs層で挟んだ
ヘテロ構造中の孤立した等電子トラップNNE

の発光強度のレーザーパワー依存性	
 

	
 

	
 

	
 

(3)	
 励起子分子発光の観測	
 

	
 前述したように、局所ドーピング構造半導

体を(110)面上に作製した場合には、高品質の
窒素原子層ドーピング構造が得られたことか

ら、単一光子を得るために妨げとなるバック

グラウンド発光を大幅に減らすことができた

。このような試料に対して発光スペクトルを

注意深く調べると、これまでに報告されてき

た発光以外に新たな発光が観測されることが

わかった。図６にそのような一例を示す。レ

ーザーパワーが低い場合には、エネルギー

1.444 eVに鋭い発光線Xが観測される。この
発光はそのエネルギー値からZ2[7]という窒素
原子対によるものと同定される。レーザーパ

ワーを増加していくとこの発光に加えて

1.436 eVにもう一つ鋭い発光線XXが現れる。
レーザーパワーの増加にともない、この発光

XXの強度のレーザーパワーに対する依存性
を調べてみると、発光強度がレーザーパワー

の2乗に比例していた。一方、発光Xの強度は
レーザーパワーが低いときには、レーザーパ

ワーに比例し、やがて飽和していく傾向が見

られた。これらのことから、発光XXは励起子
分子状態から励起子状態へ遷移する際に生じ

る、励起子分子発光であることがわかった。

励起子分子の束縛エネルギーは発光Xと発光
XXのエネルギー差から8 meVと求められる。
この値は、InAs量子ドットに対して報告され
ている値に比べると大きく、窒素局所ドーピ

ング構造においては励起子分子が比較的安定

に存在できることを意味している。また偏光

特性については、励起子発光Xと励起子分子
発光XXともにランダム偏光であることがわ
かった。この特性は偏光もつれ光子対へ応用

するのに適したものであり、今後、これを利

用した量子暗号通信への研究の展開が期待で

きる重要な結果が得られた。 
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図６	
 GaAs(110)基板上に作製した窒素原子
局所ドーピング構造半導体から観測されたフ

ォトルミネッセンススペクトルのレーザーパ

ワー依存性 
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