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研究成果の概要（和文）：大きな遷移双極子モーメントを持つ物質中の局所電子状態は光子と固体との量子インターフ
ェースを構築する上で不可欠である。半導体中不純物に束縛された励起子は究極の量子ドットであり、発光波長は不純
物固有なので均一である。本研究ではわれわれが開発したGaAsへの窒素デルタドーピング技術を利用して2次元に配列
した窒素束縛励起子を作製し、歪ポテンシャル制御を通じて均一発光波長で0.85μm光通信バンドで動作するオンデマ
ンド量子もつれ光子対生成を実現した。また、マイクロキャビティと融合させてもつれ光子輻射性能を連続的に制御す
る技術を開発した。

研究成果の概要（英文）：Localized electronic states with a substantial dipole moment is essential to 
build a quantum interface between photon and crystal. In particular, excitons bound with impurities in a 
semiconductor is equivalent to an ultimate quantum dot showing extremely uniform photoemission. In this 
work, we produce two-dimensionally ordered nitrogen centers utilizing a nitrogen delta-doping technique 
we developed. That enables to produce on-demand entangled photon emission at 0.85 micro-m optical 
communication band. Furthermore, with combining a micro-cavity structure, we develop a technology 
controlling photon radiation performance.

研究分野： 半導体電子工学
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１．研究開始当初の背景 

単一光子や量子もつれ光子対は量子通信

のエンジンともいわれるほど重要な資源で

ある。多くの場合、自己形成量子ドットなど

の局所空間に励起子を閉じ込めることによ

って２準位系を作り、光子放出の制御が行わ

れている。しかしこの従来の自己形成量子ド

ットではサイズや形状の制御が難しく、不均

一に広がりを持って分布している。このため

量子ドットの個々の電子状態は均一ではな

く、複数ドットが関与する多ビットのスケー

ラブルなデバイスに発展させることが難し

い。 

このような背景のもと、われわれは不純物

の固有の電子状態に着目するに至った。半導

体中の不純物に束縛された励起子のエネル

ギー状態は不純物固有であり、振動子強度は

励起子の数に比例する。また、励起子―キャ

ビティ結合速度が振動子強度の平方根に比

例することから、電子状態が揃った励起子数

によってこれまで不可能であった輻射性能

の制御も可能になる。 

 

２．研究の目的 

大きな遷移双極子モーメントを持つ物質

中の局所電子状態は光子と固体との量子イ

ンターフェースを構築する上で不可欠であ

り、これを利用した究極的な光子操作は、量

子通信にかかわる未来型デバイスの基礎原

理には欠かせない。従来から研究されている

自己形成量子ドットとは異なり、半導体中不

純物に束縛された励起子は究極の量子ドッ

トであり、発光波長は不純物固有なので均一

である。 

本研究では、配列した不純物を用いた新し

いコンセプトの量子ドットとしてふるまう

配列励起子ナノ構造の作製と励起子物性の

解明を目的とした。さらに、Q 値を制御した

キャビティ構造を作製して、窒素ペアの高均

一な電子状態とキャビティフォトンの結合

に関わる基礎科学を明らかにすることを目

的とした。具体的には、励起子濃度に依存し

た励起子―キャビティ結合速度の制御によ

る輻射性能の制御を目指した。 

 

３．研究の方法 

 発光波長が均一な不純物中心を実現する

ために、エピタキシャル成長を駆使して GaAs

中に電気陰性度の大きな軽元素である窒素

を 2 次元的に配列させた。窒素の規則的な配

列構造を実現するために、われわれが独自に

開発した GaAs(001)表面再構成長距離秩序構

造を利用したデルタドーピングを実施した。 

 試料作製には分子線エピタキシー結晶成

長技術を駆使して GaAs(001)ウエファ表面に

(2×4)再構成構造を作り、その上に原子レベル

で制御してプラズマセルで生成した原子状

窒素を吸着させた。本研究では、窒化時間を

変化させることによって、配列励起子ナノ構

造の制御を実現した。窒化後には 120 秒の成

長中断を設けた。励起子物性の解明には、励

起光源に発振波長 484 nm の半導体レーザを

用いてフォトルミネッセンス（PL）測定を実

施した。また、窒素ペアの高均一な電子状態

とキャビティフォトンの結合に関わる基礎

科学の解明に向けて、GaAs/AlAs 分布 Bragg

反射器（DBR）構造中に、配列励起子ナノ構

造を埋め込んだ 1 次元マイクロキャビティを

 

図 1 窒化時間の異なる窒素デルタドープ

GaAs の発光スペクトルと発光強度の空間分

布。 



(a)

(b)

作製した。 

 

４．研究成果 

(1)窒化時間による配列励起子ナノ構造の制

御 

 図 1 左図に、3.2 K における窒素をデルタ

ドープしたGaAsからのPLスペクトルの窒化

時間依存性の結果を示す。窒化時間 20 秒の

試料は 1.479 eVと 1.494 eVに窒素ペアに束縛

された励起子からの狭線幅発光を示した。一

方、窒化時間 100秒以上の試料は 1.48−1.49 eV

帯にブロードな発光を示した。このブロード

な発光スペクトルのピークエネルギーが窒

化時間の増加に伴って低エネルギーシフト

した結果は、1.494 eV 帯の発光線の起源であ

る第 4 近接窒素ペア間の相互作用の増大を示

唆している。図 1 右図は、窒化時間 100 秒（下

図）と 2000 秒（上図）の試料における、1.49 

eV 帯の発光強度の空間分布である。窒化時間

20 秒の試料では空間的に局在した電子状態

からの発光を観測しているのに対して、窒化

時間 2000 秒の試料では非局在化した電子状

態からの発光を観測していることが明らか

になった。 

図 2 に、1.48−1.49 eV 帯の発光ピークエネ

ルギー（図 2(a)）と窒素面密度（図 2(b)）の

窒化時間依存性を示す。発光ピークエネルギ

ーは窒化時間の増加に伴って単調に低エネ

ルギーシフトしているのに対して、2 次イオ

ン質量分析から得られた窒素面密度は窒化

時間 100 秒以上において飽和傾向を示すこと

が明らかになった。したがって、窒化時間の

増加に伴う PL ピークエネルギーの低エネル

ギーシフトは、窒素面密度の増加ではなく、

窒化時間に依存した窒素原子の再配列によ 

って引き起こされることが明らかになった。

以上の結果は、長時間窒化領域で局在窒素準

位がお互いに結合して 2 次元化することを示

している。 

さらに、Faraday 配置における磁気 PL 測定

によって、窒化時間 2000 秒の試料において

20,000 cm2/V∙s を超える高移動度特性を有す

る 2 次元 Landau シフトの観測に成功した。

この結果は、配列励起子ナノ構造の高移動度

トランジスタにおける 2 次元極薄チャネルへ

の応用の可能性を示唆している。 

 

(2)1 次元キャビティの設計と作製 

本研究では、窒素を添加した光共振器によ

る光子－励起子相互作用制御を実現するた

めに、光子－励起子相互作用状態を強結合領

域にする条件を示した。強結合領域を維持す

るためには、光共振器の Q 値が高いことや、

光子と励起子の結合定数が大きいことが必

要であるが、具体的にこれらがどの程度の値

になればよいのかを示した。まず、計算によ

って光共振器の Q 値の DBR ペア層数依存性

を明らかにした。共振器構造とその共鳴特性

は図 3 のとおりである。 

 

図 3 共振器構造と共鳴特性。 

 

図 2 (a) 1.48−1.49 eV 帯の発光ピークエネル

ギーと(b) 窒素面密度の窒化時間依存性。 

 



 

光子－励起子相互作用状態が強結合領域

であることを示す真空ラビ分裂幅の、光子と

励起子の結合定数との関係を示した。GaAs

に添加した窒素原子に束縛された励起子の

振動子強度を概算し、その値から結合定数を

算出し、光共振器に添加する窒素原子量の条

件を検討した。光子－励起子の相互作用状態

が強結合領域であることが確認できる真空

ラビ分裂を起こすには、光共振器の Q 値が少

なくとも数 1000 は必要であり、これを実現

するためには DBR ペア層数を top、bottom と

もに 10 数層積層しなければならない。 

 GaAs/AlAs DBR 中に、窒素をデルタドープ

した GaAsλキャビティを作製した。ここで、

窒化時間は 20 秒とし、共振波長は第 1 近接

窒素ペアに束縛された励起子からの発光波

長である 859 nm とした。また、試料を回転

させずに成長を行うことで共振波長に成長

面内依存性を持たせた。下部DBRペア数16、

上部 DBR ペア数 14 の一次元光キャビティに

おいて反射スペクトルから見積もった Q 値

は 710 であった。 

図 4 に、3.5 K における、窒素をデルタド

ープした GaAs λキャビティからの PL スペク

トルの測定位置依存性を示す。励起光源には

Ti:sapphire パルスレーザ（発振波長：814 nm、

繰り返し周波数：80 MHz、パルス幅： 140 fs）

を用い、励起光強度 120 mW で測定を行った。

測定位置の共振波長に応じた発光が得られ

た結果は、励起子活性層からの発光を選択的

に取り出せていることを示している。一方、

1 次元キャビティにおいて約 1000 程度の Q

値を得るためには約 2 µm の上部 GaAs/AlAs 

DBR 層が必要となり、効率的な光励起が困難

となり微弱な発光信号しか得られなかった。

したがって、励起子濃度に依存した輻射性能

の制御の実証に不可欠な Purcell 因子の測定

には、2 次元キャビティの利用が不可欠とな

る。 

840 850 860 870
Wavelength (nm)

P
L 

In
te

ns
ity

 (a
rb

. u
ni

t)

 
図 4 1 次元キャビティにおける励起子活性層

からの発光の選択的な取り出し。 
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