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研究成果の概要（和文）：発光の微細構造分裂幅の小さい量子ドットを実現する事を目的に、液

滴エピタキシー法を用いた GaAs(111)A 面上の高対称量子ドット自己形成に関する研究を行っ

た。液滴形成条件、結晶化条件、アニール条件の最適化により、密度・サイズ・形状の制御技

術を確立した。作製した量子ドットの発光特性を顕微分光法により調べた所、対称性の向上に

より、ほぼすべての量子ドットで、極めて小さい微細構造分裂幅が実現されている事が明らか

となった。 

 

 

研究成果の概要（英文）：Great suppression of fine-structure splitting (FSS) is demonstrated 

in self-assembled GaAs quantum dots (QDs) grown on AlGaAs(111)A surface. Due to the 

three-fold rotational symmetry of the growth plane, highly symmetric excitons with 

significantly reduced FSS are achieved. Polarized photoluminescence spectra confirm 

excitonic transition with FSS smaller than 20eV, a substantial reduction from that of QDs 

grown on (100). 
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１．研究開始当初の背景 

 量子性を利用した革新的な光・電子デバイ
スへの応用を目的として、自己形成半導体量
子ドットに関する基礎及び応用研究は 1990

年代初頭から現在まで非常に活発に行われ
ている。近年特に、原理的に盗聴不可能な量
子情報通信デバイスの実現に必要なもつれ
合い光子発生源の候補として量子ドットは

高い注目を集めている[1]。理想的な量子ドッ
トでは、二励起子状態（XX）から一励起子状
態（X）を経て無励起子状態（0）への連続的
な遷移の際に、偏光の異なる二つの経路で同
一の発光エネルギーを持つ光子が放出され
る。これにより、偏光によりもつれ合った光
子対が実現できる。ところが、現実の自己形
成量子ドットに於いては、構造的な不完全性
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が存在することにより、実効的な波動関数が
異方的となり、一励起子状態のエネルギーが
分裂してしまう（ファイン・ストラクチャ・
スプリッティング（FSS））ことが明らかとな
っている[2]。この場合、二つの経路の発光を
エネルギーで区別することが可能となり、こ
の FSS が大きい程、光子のもつれ合いの度合
いが低下してしまう。FSS を引き起こす起源
に関しては、現在までに、（１）形状の異方
性・（２）歪みに起因するピエゾ電界効果・
（３）合金効果（三元混晶）等が指摘されて
いる[3]。しかし、広く研究の行われている格
子歪みを利用したストランスキ・クラスタノ
フ（SK）様式では、（１）量子ドット形成に
歪みが必要不可欠、（２）InAs-GaAs 及び
InAs-InP 系は混晶化しやすい、（３）表面異
方性の大きな(100)や(311)等の基板表面での
量子ドット形成では形状異方性が大きい等
の問題により、本質的に上記の問題の回避す
ることは困難である。成長後のアニールなど
により、異方性の尐ない量子ドットが可能な
ことも報告されているが、多数の量子ドット
の中のごく尐数のみが良好な特性を示すに
過ぎず、応用上十分有効とはいえない。その
ため、FSS の小さい高品質量子ドットを再現
性よく均一に作製する手法の開発が望まれ
ていた。 

 

２．研究の目的 

 我々はこれまで、液滴エピタキシー法と呼
ばれる量子ドット自己形成手法の研究開発
を行ってきた。この手法では、ガリウムなど
の低融点の III 族元素のみを初めに照射して
液滴を作ったのちに、そこに砒素などのＶ族
元素を照射する事により結晶化して量子ド
ットを作製するという成長機構を用いてい
るため（図１参照）、格子整合・不整合系を
問わず量子ドットが形成できる。これまで、
主に(100)の表面を用いて実験を行い、種々の
成長条件を精密に制御・最適化することによ

り、非常に優れた特性を有する量子ドットが
実現可能なことを報告してきた[4]。特に近年、
アニール処理の最適化を実現したことによ
り、単一ドット発光に於いて、発光強度及び
発光線幅の大幅な改善を実現した。しかし、
その一方で、アニール処理の際に基板表面の
異方性により量子ドットの形状異方性が促
進され、FSS の値は大きくなってしまうこと
が分かってきた[5]。そこで我々は、液滴エピ
タキシー法ではガリウムやインジウムの液
滴が形成可能であればどのような基板表面
でも量子ドット形成が可能であることに着
目し、二回対称性を示す従来の(100)表面では
なく、三回対称性を示す(111)基板表面を用い
て、対称性の高い量子ドットを実現する事を
目的に研究を行った。 

 

３．研究の方法 

 結晶成長実験は、当機構既設の固体ソース
分子線エピタキシー装置を用いて行った。量
子ドットの形成には、液滴エピタキシー法を
用いた。液滴エピタキシー法では、図１に示
すように、基板表面（今回の場合は AlGaAs）
にガリウムのみを供給したさいに生じるガ
リウム液滴を、続いて照射する砒素分子線に
より結晶化して、量子ドットを作製した。作
製した液滴及び量子ドットの形状は、原子間
力顕微鏡及び走査型透過電子顕微鏡観察に
より、その形状評価を行った。光学特性評価
は、量子ドットをキャップ層により埋め込ん
だのち、マクロ及びマイクロフォトルミネッ
センス測定により行った。 
 
４．研究成果 
 初めに顕微フォトルミネッセンス測定を
行うための、低密度量子ドットを再現性よく
実現する事を目的に、GaAs(111)A 面上に於け
るガリウム液滴形成過程の解明、及び、その
最適化を行った。反射型高速電子線回折によ
るその場観察の結果、図２に示す様に、同表
面状では、ガリウムを照射すると同時に、ス
ペキュラービーム強度の減尐が観察された。
このことから、液滴がガリウム照射と同時に
形成される事が分かった。これにより、量子
ドット形成の際に、量子ドット下部の濡れ層

（１）III族照射により液滴形成

（２）V族照射により結晶化

（３）アニール処理（形状変化？）

（４）キャップ層成長により埋め込み

図 1 液滴エピタキシー法の模式図 図２ GaAs(111)A-2x2 表面にガリウムを照射した際の

スペキュラービーム強度の変化 

 



 

 

形成を抑制でき、さらに、液滴のサイズ・密
度の緻密な制御を実現できる。図３に様々な
条件で作製した、液滴の密度とサイズをプロ
ットしたグラフを示す。基板温度、成長速度、
成長量の 3種類のパラメーターにより、従来
は容易では無かった、小サイズで低密度の液
滴が再現性よく実現出来る事が分かる。 

図４に高密度及び低密度液滴の AFM像を示
す。基板温度 200℃では、1011/cm2を超える超
高密度液滴が形成されるのに対して、基板温
度 400℃で、僅か 0.05 原子層程度のガリウム

照射により、低密度・小サイズのガリウム液
滴を再現性よく形成される。 
続いて上記で作製した液滴の砒素照射に

よる量子ドットへの結晶化の実験を行った。
(111)A 表面では、ガリウムの表面拡散長が非
常に短いため、低強度の砒素照射でも、量子
ドット形状が実現できる事が分かった。一方
で、液滴サイズが大きい場合、髭状結晶が形
成され、それにより、キャップ層の品質が大

きく低下してしまう事も明らかとなった。 
この問題を解決するため、キャップ層成長

前に、500℃程度の砒素中アニール過程を導
入する手法を開発した。図５に示すように、
アニールにより、髭状の部分が崩れて、台形
状の量子ドットへと変化する事が分かった。
一方で、量子ドットの面内サイズには大きな
サイズ変化は生じず、さらに、図６に示す様
に、(111)面の表面対称性により、量子ドッ
トの異方化も観察されなかった。これは、自
己抑制的な機構が働いている事によると考

えられる。以上のように、(111)A 面上でサイ
ズ・密度を高度に制御した量子ドットの作製
を達成した。 
さらに、結晶化温度を変えることにより、

より高度に結晶化後のナノ構造の形状を制
御できる事も見いだした。これまで、200 度
で結晶化を行った後に、500℃でアニールを
行ってきたが、結晶化温度を上昇させると、
量子ドットの形状が変化して、500℃で砒素
照射を行うと、図７のように、正三角形にな
ることを明らかにした。これは、(111)A 表面
上の二種類のステップ端の特性の違いによ
り、高温になると一方のステップ端の成長が

図３ GaAs(111)A 面上に形成した液滴密度、サイズ

の(a)基板温度、(b)成長速度、(c)成長量依存性 

 

図４ GaAs(111)A 面上に形成した高密度及び低密

度液滴の AFM 像 

 

図５ AlGaAs(111)A 面

上に形成した量子ドッ

トの AFM 像 

図６ 量子ドットの断面形状 

 



 

 

支配的となる自己形成的な機構が働くこと
による。 
 続いて、このようにして作製した量子ドッ
トを AlGaAs によりキャップした後、発光特
性の評価を行った。初めにマクロ測定による、
量子ドット集団の低温の発光特性を図８に
示す。非常に高強度の発光が観察され、量子
ドットの品質が優れていることが示唆され
た。また、多くのピークを有する特徴的な発
光線が観察された。このピークの起源を明ら
かにするため、有効質量近似を用いた、有限
要素法により発光エネルギーを見積り、それ
を実験結果と比較した（図９）。量子ドット
の底面サイズには AFM観察により求めた値を
用いた。その結果、これらの発光ピークは、
量子ドットの高さを原子層単位で変化させ
た際のエネルギー変化と非常に良い一致を
した。この結果から、高さが原子層単位で異
なる量子ドットの集団の発光がスペクトル
に反映している事が明らかとなった。これは、
AFM 及び TEM により観察された台形状の形状
とも一致する。 

最後に、顕微分光法により、一個一個の量
子ドットの発光特性を調べ、その光学異方性
を調べた結果を図１０に示す。従来の(100)
面上の量子ドットでは、発光エネルギーの大
きい、小サイズの量子ドットにおいては、比
較的低い分裂幅であるのに対して、エネルギ
ーの小さな大きな量子ドットでは非常に大

きな分裂を示していた。それに対して、今回

形成した量子ドットでは、すべての波長域で
小さい分裂幅が実現されている事が分かる。
これは、(111)A 面を用いたため、本質的に等
方的な量子ドットが実現されたためと考え
られる。なお、それでも依然として残る微小
な分裂幅は、表面のステップの影響や量子ド
ット周辺の不純物による効果などに起因す
ると考えられる。このように、(111)A 面を用
いる事により、もつれ合い光子を発生させる
上で非常に大きな利点を有する高品質な自
己形成量子ドットを実現出来る事を明らか
にした。 
最後に、本研究課題を遂行するのにあたり

得られた副次的な成果について、簡単に報告
する。液滴エピタキシー法による量子ドット
の高品質化・高均一化を達成して、電流注入
による量子ドットレーザーの発振に成功し
た。また、量子構造をキャップ前にアニール
する事により、あえて異方化し、量子ダッシ
ュや量子細線を実現する技術も開発した。液
滴の発生を制御する新しい手法に関しても、
研究を行い、低密度で小サイズの液滴を再現
性よく形成する技術を開発した。 
 

図７ 結晶化温度を 200-500℃に変えた際の

量子ドットの形状変化 
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図８ 量子ドットの低温発光スペクトル 

 

図９ 有限要素法の計算に用いた量子ドットの形状と、

計算により求められた発光エネルギーと発光スペクト

ルの比較。 
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図１０ 一個の一

個の量子ドットの

エキシトン発光の

直線偏光方向によ

るエネルギー変化

のプロット。青い

四角は (100)基板

上に形成した従来

の量子ドット、赤

い丸は、今回形成

した(111)A面上の

量子ドット 
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