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研究成果の概要（和文）： 

2 層積層法を用いて GaAs 基板上 InAs 量子ドットの発光長波長化を目指した。発光長波長化
には、下層 QDの密度とサイズ制御、ならびに上層 QD の歪緩和制御が重要であり、これらを
最適化して波長約 1.4 ミクロンまでの長波長化に成功した。歪み補償に必要不可欠な希釈窒化
GaAs 成長条件の最適化及びその物性解明を目的に GaNAs/AlGaAs 構造の作製に関する研究
を行った。成長中断を導入して窒素濃度を高精度で制御する手法を開発した。作製した構造は
良好な発光特性を示し、高品質性であることが分かった。一方で、高濃度窒素添加 GaNAs 成
長時には 3次元島状成長が起こることが分かった。 

研究成果の概要（英文）： 
Extensions of emission wavelength of InAs/GaAs QDs by using bi-layer QD growth have 

been investigated. The extension has been found with an enlargement of the upper layer 

(active) QDs occurred by optimizing several growth parameters: growth temperature of 

lower (seed) QDs, amount of InAs supplied for seed- and active-QDs. These optimized 

parameters lowered the density of the seed-QDs strain spreading upward, which resulted 

in an enlargement of the active-QDs. We achieved a control of the extension of emission 

wavelength up to approximately 1.4 m. We also studied the growth of GaNAs/AlGaAs 

heterostructures on GaAs (100) substrates by plasma-assisted molecular beam epitaxy. By 

introducing periodic growth interruption and nitrogen (N) supply to the interrupted 

surfaces during the growth of GaNAs, we achieved high controllability of the average N 

concentration in GaNAs layers. We observed three-dimensional island growth of GaNAs on 

the N-rich surfaces. 
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度と低次元構造に由来する電気的、光学的特
長を生かして、電子/光電子デバイス分野で
様々な研究開発がなされている。また 2次元
フォトニック結晶導波路（2DPCWG)は、特
有のバンド構造と強い分散特性を有し、新し
い超小型の集積光回路素子に応用可能であ
るとして精力的に研究開発が進められてい
る 。 GaAs 基 板 上 の QD は
Stranski-Krastanow (S-K)モードによる自
己形成的結晶成長技術が開発されてから
InAs-QD の結晶品質は飛躍的に向上した。発
光波長を光通信波長帯である 1.55m にシフ
トするには、QD 中に形成されるエネルギー
準位の間隔を狭くする必要がある。そのため
には、サイズの大きな QDを形成するか、歪
み緩和層を設けて長波長側にシフトする必
要がある。しかし，通常の GaAs 基板上の
QD では，発光波長 が限界となってい
る。光通信の波長帯である 1.55m 帯で発光
する QD を実現するには InP 基板上の
InAs-QD が高品質発光を実現しているが、
InP 系材料は PCWG に加工するときの極微
細加工が GaAs系材料と比較して難しい。本
研究では QDを 2DPCWGのコア層に埋め込
むことを考え、従来から保有する GaAs系極
微細加工技術を適用することを前提に、
GaAs 基板上での長波長化に研究の主眼を置
く。現在まで QDの発光波長をのばす工夫が
色々となされているが，波長 1.55m で
1.3m帯QD並の高品質結晶が得られてない
のが現状である。 

 

 

２．研究の目的 

GaAs 基板上に高品質な波長 1.55m 帯 QD

を結晶成長する技術の確立を目指す。基本的
な手法は波長 1.55m で発光可能な比較的サ
イズの大きなQD成長を可能とすることであ
る。そのために、①InAs/GaAs近接 2層 QD

構造，②InAs/InGaNAs キャップ層 QD構造
の二通りのアプローチにより波長 帯
QD と同等の品質を目指す。さらに GaAs 系
2DPCWG との組み合わせによる光通信波長
帯での超高速光信号処理素子への適用を検
討する。 

 

 

３．研究の方法 

本研究の第一段階ではGaAs基板上に自己形
成による波長 1.55m QD の結晶成長技術の
確立が達成目標となる。そのため初年度であ
る平成 22年度は InAs/GaAs近接 2層QD構
造結晶成長技術の確立に注力する。課題とな
る長波長化に向けて、結晶成長条件の最適化、
in-situでの熱処理プロセスの検討を行う。平
成 23年度以降は、近接 2層構造の高品質化
を進めると同時に InAs/InGaNAs キャップ

層 QD 構造結晶成長技術の確立に注力する。
ここでの課題は半値幅の狭い高品質な発光
の実現であり、そのために結晶成長後の熱処
理条件の最適化が不可欠となる。さらには活
性窒素源の改良も検討する。これら 2つの
QD 作成方法に関して結晶成長条件把握，成
長中あるいは成長後の熱処理等により波長
1.3m QD と同等の発光特性を波長 1.55m

帯で得ることを目指す。 

 

 

４．研究成果 
(1)  近接 2 層 InAs-QD 成長による長波長化
近接二層積層(bi-layer)法による GaAs 基板
上の InAs-QD からの発光長波長化を目指し
た。 Bi-layer 法は、図１に示すように
InAs-QD を GaAs 約 10nm の薄いスペーサ
層を介して二層積層させることで、上層の
QD(active-QD)からの発光を長波長化させる
手法である。 

 

図１(a) 近接二層積層法の断面模式図 

(b) 作製した積層二層 QDの断面 TEM像 

 

下層の QD(seed-QD)からの歪伝搬によっ
て active-QD成長時の表面に歪分布が発生し、
seed-QD直上の歪が緩和される（横方向の格
子定数が伸びる）。この表面に QD の原料で
ある In と As を供給すると、歪緩和された
seed-QD の直上に原料が集中し、active-QD

が成長する際にサイズ増大が起きる。図１(b)

は成長後の二層 QD を断面 TEM 観察した例
である。Seed-QDをテンプレートとして、直
上の active-QDがサイズ増大していることが
分かる。この手法により、active-QD は通常
の単層 InAs-QD よりもサイズ増大され、発
光波長は長波長化される。また、seed-QDは
active-QD よりもサイズが小さいため、
seed-QDの基底準位がactive-QDの励起準位
に 共 鳴 し 、 seed-QD 内 の キ ャ リ ア が
active-QD へ遷移しやすくなる。これらの効
果により、bi-layer 構造からは長波長化され
た active-QDからの発光が支配的となる。 

まず active-QDのサイズ増大に寄与する成
長条件の検討を行った。我々が通常の高密度
単層 InAs-QD を成長する際に用いる成長条
件は、成長時の基板温度 480℃、原料供給量
2.6ML、成長速度 0.2ML/s であった。まずは
この条件を bi-layer構造に適用したが、長波
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active-QD 

seed-QD 



 

 

長化は殆ど見られず、active-QD への原料供
給量を増加してサイズ増大を試みたが、それ
ほど大きな長波長化は得られなかった。図２
に active-QDへの原料供給量を増加した際の
AFM 観察および室温での PL 測定結果を示
す（以後の発光スペクトルは全て室温での
PL評価結果である）。 

 

 
 

図２ active-QD への原料供給量を増加した
際の AFM像(a)と PLスペクトル(b)の比較 

 

AFM 像からも分かる通り、active-QD への
原料供給量を増やしても、個々の QD の平均
サイズ増大は僅かで、過剰な原料がコアレセ
ントドットと呼ばれる凝集した巨大なQDに
なり、長波長化が促進されていなかった。こ
の原因として、seed-QDの過剰な密度に原因
があると考えた。つまり、通常の高密度 QD

成長条件では、seed-QD 間の距離が短く、
active-QD 成長時の表面歪場分布が均等に得
られないため、active-QD のサイズ増大が阻
害されたと考えた。そこで、seed-QDへの原
料供給量を減少させ、さらに seed-QD の成長
温度を上げて、seed-QDの成長密度を低減さ
せた上で bi-layer 構造を作製した。その結果
を図３と図４に示す。 

Seed-QD への原料供給量を 2.6ML から
2.0ML に減らすことにより 40nm の長波長
化が得られ、さらに、seed-QD の成長温度を
500℃まで上昇させることにより 50nm の長
波長化が得られた。いずれの成長条件変化も、
seed-QD の低密度化に寄与するため、
active-QD 成長時の表面における歪場分布が

適正化され、active-QD のサイズ増大と長波
長化が促進される結果につながったと考え
られる。 

 

 
図３ seed-QD への原料供給量減少による
active-QD のサイズ増大と発光長波長化 

 

 

 

図 ４  seed-QD 成 長 温 度 上 昇 に よ る
active-QD のサイズ増大と発光長波長化 
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結果として単層QDに比べ約 90nmの長波化
が得られた。さらなる長波長化を得るために、
上記条件で成長した active-QD に歪緩和層
(SRL)として知られる In0.2Ga0.8As層をGaAs

キャップ層との間に 5nm 積層した。その結
果、さらに 40nm の長波長化が得られ、中心
波長が約 1.4mに到達した。単層QDと SRL

積層有り無しの bi-layerQD からの発光スペ
クトルの比較を図５に示す。 

 

図５ 単層QDとbi-layer QD（SRL積層有、
無）との PLスペクトル比較 

 

最後に、発光強度について述べる。長波長
化に伴う発光強度減少は当初の予想通り発
生したが、QD の成長速度を低減することに
よって、強度減少を抑制する効果が得られる
ことが分かった。これまでに記述してきた
QDはすべて成長速度を 0.2ML/sで成長した
が、成長速度を 0.05ML/s に減少させた場合、
active-QD の長波長化効果が同様に得られ、
密度が約半分に減ったにも関わらず、発光強
度が 0.2ML/sで成長したものに比べ 3倍程度
増大した。これは、成長速度低下により QD

の結晶品質が向上した結果、発光強度が上昇
したと考えられる。0.05ML/s 以下の成長速
度では密度低下の影響が大きく、発光強度は
再び低下した。 

 以上を纏めると、bi-layer法によってGaAs

基板上の InAs-QD の長波長化に成功した。
Seed-QD の成長条件を制御して、seed-QD

を低密度化することにより、active-QD 成長
時の表面における歪分布が適正化され、
active-QD のサイズ増大および発光長波長化
が促進された。SRL積層によって最大中心波
長は約 1.4mに達した。また、QDの成長速
度を最適化することで長波長化に伴う強度
減少を抑制できることも確認しており、当初
目的である光学的に高品質な長波長QDの成

長が bi-layer法によって実現された。 

 

 (2) InAs/InGaNAs キャップ層 QD 構造に
よる長波長化 

また、歪み補償に必要不可欠な希釈窒化
GaAs 成長条件の最適化及びその物性解明に
関する研究を行った。結晶成長は、既存の分
子線エピタキシー装置に窒素プラズマ源を
導 入 し て 行 っ た 。 具 体 的 に は 、
6nm-GaNAs/AlGaAs 量子井戸構造を作製し、
その構造及び光学特性を調べた。今回、従来
法では容易でなかった窒素濃度制御を高精
度に実現するため、成長中断とデルタドープ
を組み合わせる手法を新たに考案した(図 6)。

1nm-GaNAs 成長毎に 0~30 秒窒素をデルタ
ドープする過程を繰り返す事により、
6nm-GaNAs 量子井戸中の平均窒素組成を
0.4%~2.8%まで変化させる事に成功した。こ
れにより低温に於ける量子井戸の発光波長
は、828nm (0秒)から 1040nm（30秒）まで
レッドシフトした(図 7)。一方で、発光の半
値幅は殆ど変化しておらず、均一性の著しい
悪化は生じていない。室温に於ける発光強度

はデルタドープ時間 0 秒と 30 秒の量子井戸
と比較すると約 1/40に低下しており、窒素添
加に由来する欠陥による非発光性再結合が
促進されていると考えられる。しかし、従来
報告されている発光強度変化と比較すると
小さく、同手法により、少ない特性劣化で、

In0.2Ga0.8As 5nm

(iii) QD Bi-layer

with SRL
(i) Single InAs-QD (ii) QD Bi-layer
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図 7：GaNAs 量子井戸発光の窒素添

加時間依存性 

図 6：作製した試料構造の模式図 



 

 

緻密な窒素濃度制御を実現可能であること
が分かった。 

 良好な発光特性が得られた一方で、窒素が
高濃度に添加された表面上に GaNAs を再成
長すると 3次元島状成長が生じることが観察
された(図 8)。窒素組成は増加しているが、

いわゆる Stranski-Krastanow 成長様式を引
き起こすような歪み量では無いため、これは
表面に存在する窒素が 3次元成長を促進して
いるものと考えている。この 3次元構造は前
述のように良好な発光特性を有することか
ら、一種の自己形成量子ドットとして用いる
ことができる可能性がある。 

続いて、作製した GaNAs 量子構造の発光
の温度依存性を測定したところ、いずれの試
料に於いても、GaNAs 系で顕著に観察され
る異常な発光波長のシフトが観察された (図
9)。これは、窒素の局在状態が存在している

ことを示唆している。この窒素の局在状態の
0 次元性を活用するアイデアとして、
GaNAs/AlGaAs 量子構造を用いた太陽電池
構造を試作し、動作を検証したところ中間状
態である GaNAs に光励起されたキャリアを
二つ目の赤外領域の光子により AlGaAsバリ
ア中へ励起できることを実証することに成
功した。これは、希釈窒素添加 GaAsの新し
い可能性を指し示す重要な成果である。 

また、新しい窒素添加材料系を開発する目
的で、AlAs:N 材料系の結晶成長とその光学
特性探索を行い、窒素クラスターからの先鋭
な発光を観察することに成功した(図 10)。 
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