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【 要旨 】 

量子情報技術分野において重要な役割を担う単一光子発生源への応用のために単一量

子ドット,GaP中の等電子トラップやダイヤモンド中のNV中心などに対して様々な研究が

行われている。GaAs中の窒素原子対による等電子トラップからの発光は、発光線幅が狭い

ことや、窒素原子対の配列に対応した発光エネルギー値が再現性良く得られることなどか

ら単一光子源への応用が大いに期待されている。しかし、窒素δドープGaAs中の単一等電

子トラップによる発光は発光強度が弱いことや、発光ピークが二つに分裂しそれぞれが直

交する直線偏光であることなど、単一光子源に不向きな特性も報告されている。そこで本

論文では単一光子発生源の実現に向けてGaAs中の窒素原子対による単一等電子トラップ

からの非古典光(単一光子や量子もつれ光子対)の特性の改善を目的として、窒素δドープGa

As(001)試料、窒素δドープGaAs(110)試料や窒素δドープGaAs/AlGaAs試料中の単一等電子ト

ラップからの発光特性評価を行った。 

 窒素δドープGaAs、窒素δドープGaAs/AlGaAsヘテロ構造は有機金属気相エピタキシー法

を用いて作製した。δドーピングは、Ga源の供給を5秒間止めて成長中断を行っている間に

N原子を供給し作製を行った。単一等電子トラップによる発光を観測する為に顕微フォト

ルミネッセンス測定、発光特性評価を行うために顕微フォトルミネッセンス励起分光測定、

時間分解フォトルミネッセンス測定を行った。 

 窒素δドープGaAs(001)中の単一等電子トラップによる発光の励起強度依存性から発光再

結合確率を求めた。等電子トラップの種類によって発光再結合確率1/τが異なることがわか

った。GaAs中の等電子トラップによる発光では高エネルギー側の発光ほど発光再結合確率

が高い傾向にあることがわかった。 

 窒素δドープGaAs/AlGaAs中の単一等電子トラップからの発光特性評価を行ったところ、

発光ピークが単峰でランダム偏光の発光を得ることができた。また、窒素δドープGaAs中

の単一等電子トラップによる発光と比べると等電子トラップへのキャリアの供給効率が約

８倍程度向上した。これらの特性はAlGaAs層を用いることにより、窒素混入によって生じ

る面内歪の異方性を解消し、さらにバンドギャップの大きいAlGaAs層が障壁層となってキ

ャリアの閉じ込め効果が生じることで供給効率を上げることに成功したために得られたと

考えられる。 

 窒素δドープGaAs(110)から同時に観測される二つの発光(Ｘ発光、ＸＸ発光)に対して励起
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強度依存性を測定したところ、励起強度の増加に対してＸ発光は線形に、ＸＸ発光は二乗

の関係で発光強度が増加した。また二次元マッピングを測定したところＸ、ＸＸ発光それ

ぞれ同じ場所からの局所的な発光で、発光中心が同じであることを確認した。これらの結

果からＸ発光が励起子、ＸＸ発光が励起子分子による発光であることがわかった。本論文

で初めてGaAs中の単一等電子トラップから励起子分子発光の観測に成功した。さらに、励

起子、励起子分子発光に対して偏光特性を調べた結果、量子暗号通信に用いるのに適した

ランダム偏光であることが観測された。 

GaAs中の単一等電子トラップからの発光に対してフォトルミネッセンス励起(PLE)分光

測定を行った。励起子分子発光に対するPLEスペクトルではGaAs自由励起子より4meV程度

高エネルギー側に２つの鋭い吸収ピークがあることがわかった。また、励起子発光に対す

るPLEスペクトルでは励起子分子発光で観測された２つの鋭い吸収ピークと同じ位置では

PLEスペクトルが下に凸になることがわかった。これは励起子分子発光が共鳴吸収により

増大することでキャリアが励起子分子発光に選択的に寄与してしまい励起子発光が下がっ

たためと考えられる。 

 窒素δドープGaAs(110)中の単一等電子トラップによる発光の時間分解測定を行った。Z2

とラベルされた等電子トラップの発光減衰時間はτ（X）＝11 ns、τ（XX）＝5 nsであった。 

2τ（XX）≒τ（X）の関係であったことからこれらの発光が励起子、励起子分子発光である

ことが確かめられた。励起子分子発光の減衰時間は励起強度を上げると速い減衰時間成分

が現れた。これは励起子分子発光がある程度強くなることで誘導放出効果が現れ減衰時間

が速まったためと考えられる。また等電子トラップの種類によって減衰時間τが異なること

を確認した。 

 以上のように本研究によって、GaAs中の窒素原子対による単一等電子トラップから励起

子分子発光を確認し、量子情報技術の分野で用いる単一光子源応用に向けて重要な知見が

得られた。 
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第１章  

序論 

 

1.1 量子暗号通信 

 

 現在広く用いられている暗号方式は膨大な計算量によって安全を保っている暗号方

式である。例えば、大きな数の素因数分解が非常に困難であり読解に時間が掛かってし

まうことを安全性の根拠とした方法である。しかし、極めて高い計算能力を有する量子

コンピュータの実現によりその安全性が失われてしまうと考えられている。そこで量子

力学的性質を用いて安全性が保証される量子暗号の研究が行われている。最初に提案さ

れた量子暗号通信方式はBB84[1]と呼ばれるプロトコルで、他にもE91[2]、B92[3]や

BBM92[4]などのプロトコルが提案されている。 

 

1.1.1 BB84プロトコル 

 

 BB84プロトコルは1984年にBennett とBrassardによって考案された量子暗号プロトコ

ルである。量子暗号プロトコルの名前には発表年と考案者の頭文字を取った名前が度々

使われている。BB84は量子力学的性質を用いて、盗聴者などに情報が漏れていないこ

とが保証された秘密鍵の共有によって絶対的安全性を保つ鍵共有方式である。つまり

BB84は暗号方式そのものではなく、暗号に用いる秘密鍵の量子的な共有プロトコル、

すなわち量子鍵配送(QKD:quantum key distribution)のことである。 

図1.1にBB84プロトコルの概要図を示す。量子鍵配送手順を以下に示す(図1.2)。 

  ①送信者は送る情報に対応した偏光子（１：―or＼、０：｜or／）を適当に選択し

て光子（偏光方向が情報に対応）を送信する 

  ②受信者は二種類の偏光子（＋or×）のどちらかを選択して光子を検出する。この

時に偏光方向と異なる偏光子、例えば送信者が―の偏光子使用時に受信者が×の

偏光子で検出した場合、＼or／のどちらかが50%の確率で選択されて検出される。 

  ③公開通信路で二人の偏光子情報を確かめ、偏光子が不一致の情報は破棄し、残っ
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た情報を用いて暗号鍵の生成を行う。 

この方法では、光子一つに情報を持たせるために、盗聴などによって光子が消滅してし

まう。また、新しく生成するとしても受光側の偏光子を正しく選択しない場合には 50%

の確率で誤りが生じ、この不一致により第三者の存在に気付く。 

 

 

 

図 1.1 BB84 プロトコルの概要図 

 

 

 

 

図 1.2 BB84 プロトコルの量子鍵配送手順 
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1.1.2 BBM92プロトコル 

 

 量子暗号プロトコルは大きくわけると前述したBB84プロトコルの様な単一光子を用

いる方式と、量子もつれ光子対を用いる方式にわけられ、BBM92 プロトコルは後者の

タイプの代表例でよく挙げられるプロトコルである。BBM92 プロトコルとは 1992 年に

Bennett と Brassard と Mermin によって考案された量子暗号プロトコルであり、量子鍵

配送手順としては BB84 プロトコルと同様の方法であり BB84 の拡張版プロトコルであ

るといえる。図 1.3 に BBM92 プロトコルの概要図を示す。もつれ光子対の一方を送信

者が適当に選択した偏光子を通し検出する。検出された瞬間、他方の光子は相関関係（図

1.3 では同じ偏光特性を示す相関関係）に従いその偏光状態が確定する。 

この様に、もつれ光子対を用いた方式では人為的な乱数発生器が不要である。さらに、単

一光子を用いた方式では複数の光子が発生した状態がある時、光子の一部を取出した盗聴

が可能であり、その対策が必要であるのに対し、もつれ光子対を用いた方式では異なるも

つれ光子対の間には相関関係がないためにその対策が不要であるなど安全性が非常に高い。 

 

 

 

 

図 1.3 BBM92 プロトコルの概要図 
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1.2 量子もつれ光子対 

 

 光の最小単位は「光子」である。通常一つの光子はそれぞれ独立した特性を持ってい

るが、ある条件下で生成された二つの光子は、互いに強い相関関係（一方の光子の特性

が観測された瞬間に他方の特性もある関係のもとに決まる）を持つ。この様な関係を持

った光子対を量子もつれ光子対という。その生成法としては非線形光学効果を用いたパ

ラメトリック下方変換や励起子分子－励起子発光によるカスケード遷移など様々な方

法について研究が行われている。量子もつれ光子対を用いる応用技術としては前述した

量子暗号プロトコルや、量子リソグラフィ、量子中継器など様々な提案がされており、

量子もつれ光子対はこれら次世代技術の実現には必要不可欠である。 

 

1.2.1 パラメトリック下方変換  

 

 量子もつれ光子対を得る方法として、1990 年代前半から現在までパラメトリック下

方変換と呼ばれる非線形光学過程がよく活用されている。その手法とはホウ酸バリウム

などの非線形結晶に高エネルギーの光を当て、そこからエネルギー保存則を満たすよう

な二つの光子が放出されるものである。図 1.4 にパラメトリック下方変換の模式図とエ

ネルギー図を示す。この過程ではエネルギーや波数ベクトルの保存が要請されることに

よって相関関係が生じることがしられている。パラメトリック下方変換を用いると比較

的簡単に量子もつれ光子対を得られるため、量子情報通信に関連した様々な原理検証実

験に広く用いられている。しかし、この方法の問題点は高エネルギーのポンプ光源が必

要であり、得られる量子もつれ光子対の各々の光子エネルギーはそれのほぼ半分になっ

てしまうため高エネルギーの光子対を得るのが困難であること。さらに、微細化が困難

であることなどが挙げられる。 

 

図 1.4 パラメトリック下方変換の模式図とエネルギー図 
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1.2.2 励起子分子カスケード遷移  

 

 量子もつれ光子対を得る方法の一つとして励起子分子‐励起子によるカスケード遷

移が用いられている。半導体内の励起子密度の上昇に伴い、励起子間の相互作用が無視

できなくなることで、励起子二量体の結合状態である励起子分子が形成される。計算に

よると励起子分子はどのような半導体においても安定に存在できる[5]とされており、

これまでに様々な材料で確認されている[6,7]。また、励起子分子の場合、励起子とは異

なり電子－電子間、正孔－正孔間にクーロン斥力が働くため、束縛エネルギーは励起子

と比べて小さくなる。 

図 1.5 に励起子－励起子分子のエネルギー分散関係の図を示す。ここで、EBM は励起子分

子束縛エネルギー、EEは励起子エネルギーを表している。2EE(0)-EBM のちょうど半分のエ

ネルギーで励起を行うことで二光子吸収によって直接励起子分子のエネルギー準位に励起

が可能である。励起子分子束縛エネルギーがプラスの場合、励起子状態に比べて励起子分

子状態がより安定であり励起子分子発光は励起子より低エネルギーで起こる。以下に励起

子分子カスケード遷移による特長を示す。 

・ 二光子吸収で励起を行うことで高エネルギーのポンプ光を必要とせず、非常に高

い効率で変換が行える 

・ 半導体を用いることで電流注入による光源が可能である 

・ 単一光子源などを用いることで単一の量子もつれ光子対を生成できる 

 

図 1.5 励起子－励起子分子のエネルギー分散関係 
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1.3 強度相関関数測定  

 

 光源が本当に単一光子であることを示すためには Hanbury Brown と Twiss によって考

案された強度相関関数測定(HBT 測定)[8]を用いて、光子が同時に２個以上発生していな

いアンチバンチング特性を得る必要がある。 

図 1.6 に強度相関関数の測定系を示す。測定は２つの光子検出器を用いて行われ、光

源から出た光をビームスプリッタ(半透鏡等)によって 50%、50%に分けて、それぞれの

検出器に入射する。検出器１で検出されるとストップウォッチがスタート、その後検出

器２で検出されるとストップする様になっている。従って、２つの検出時刻の差τが測

定値になる。測定ではτ＜０を測定できるように検出器に一定の時間遅延を挿入するこ

とで原点をずらしておく。この時、ストップウォッチとして TAC(Time to Amplitude 

Converter)がよく用いられる。 

強度相関関数 g
(2)の時間分布は光の性質を現しており、図 1.7 に示す様にランプ光など

のランダムに光を放出する自然放出光ではバンチング特性(g
(2)

(0)＞1)が得られ、レーザ

などのコヒーレント光では時間に寄らず一定の値が得られる。また、単一光子源では同

時に２つの光子が観測されないことからアンチバンチング特性(g
(2)

(0)＜1)が得られる。

理想的な単一光子では g
(2)

(0) = 0 すなわち完全なアンチバンチング特性を示す。 
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図 1.6 強度相関関数の測定系 

 

 

 

 

 

図 1.7 CW とパルスによる強度相関関数 g
(2)

(τ)特性 
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1.4 様々な単一光子源 

 

 単一光子源は量子情報技術の分野で重要な役割を担っている。しかし、実際に利用で

きる単一光子源が存在しない為に現在の量子暗号システムではコヒーレント光の強度

を極端に弱くした擬似単一光子パルスを用いている。量子暗号では光子が二個以上存在

する場合、盗聴が可能となるため真の単一光子源が必要とされており、これまでに単一

量子ドット[9-13]、GaP中の単一等電子トラップ[14-17]、ダイヤモンド中の単一NV中心

[18-21]や単一分子[22]などに関して、様々な研究が盛んに行われてきた。 

 

1.4.1 単一量子ドット 

 

 図 1.8 に量子ドットの模式図とバンド図を示す。一般的な半導体量子ドットの大きさ

は高さ数 nm、横方向数 10nm の半導体の周囲をバンドギャップの大きい半導体で囲ん

だ構造をしている。閉じ込めサイズがナノメートルスケールのため、電子や正孔のエネ

ルギーは数 10~100meV の間隔で量子化される。近年、量子ドットを用いた例として量

子ドットレーザ、量子ドット太陽電池や単一光子源など様々な応用を目的として研究が

行われている。 

 

 

図 1.8 量子ドットの模式図とエネルギーバンド図 

 

 単一光子源を目的とした量子ドットでは、量子ドットを一つだけ利用する工夫が必要で

あり、半導体の微細加工技術を用い単一量子ドット以外を取り除く方法と、基板表面に微

細な穴を開けたマスクを施し利用する方法に大別される。前者は共振器構造など光の取出

し効率を上げる設計が可能であり、後者は金属膜を電極として用いることができるなどの

利点が挙げられる。図 1.9 に InAs 量子ドットと GaAs/AlAs DBR 微小共振器構造を用いた研

究例を示す[13]。この構造では単一量子ドットのみを微小共振器構造に閉じ込めることで単
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一量子ドットからの発光を促進させながら単一光子を取出すことができる。また、HBT 測

定において明瞭なアンチバンチング特性が得られていることがわかる。 

理論的には単一量子ドットによる単一光子源では、ドットの材料選択及びサイズ制御によ

って発光波長の制御が可能であるが、実際には量子ドットの密度制御やサイズ制御が非常

に困難であり、発光波長は作製、測定するまでわからない。光励起や電流注入では、励起

子の数を制御することは難しく、単一量子ドットに二つ以上の励起子が取り込まれること

もあるが、量子ドットのサイズが小さいために、複数の励起子が存在するとクーロン相互

作用が働き、発光波長に変化が生じる。従って、バンドパスフィルタなどで波長を選択す

ることで、単一光子のみを抽出することが出来る。 

 

図 1.9 単一量子ドットを含むポスト型微小共振器と HBT 測定[13] 

 

1.4.2 GaP中の単一等電子トラップ  

 

 等電子トラップとは半導体を形成する原子と等価の価電子を有する他の原子によっ

て置換された不純物状態のことで、等電子トラップによる光学遷移は 1965 年に初めて

明らかにされた[14]。図 1.10 に GaP 結晶に N 原子を希薄ドーピングした場合(GaP:N)に

形成される等電子トラップによるエネルギーバンドの模式図を示す。GaP 結晶に N 原

子をドーピングした場合、同じⅤ族であるため P 原子が N 原子に置き換わるが、価電

子の数が同じであるために、アクセプタやドナーのようなクーロンポテンシャルは発生
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しない。ただし、N 原子は P 原子に比べて電子を引き付ける力、すなわち電気陰性度が

高いためにトラップを形成する。また、等電子トラップによって電子が強く束縛される

ために、位置と運動量との不確定性関係から、束縛電子の波動関数は、波数空間の広い

領域にわたって存在確率を持つ。 

そのため、本来 GaP は間接遷移型半導体であるが、等電子トラップによる準位を介し

てフォノンの吸収や放出を必要としない準直接遷移型の半導体となる。GaP 中の等電子

トラップでは母体結晶が間接遷移型半導体であるため、バンド端発光の影響が少なく、

等電子トラップの束縛エネルギーが大きいため高温動作などが期待されている。 

図 1.11 に GaP 中の単一等電子トラップによる発光の HBT 測定と時間分解測定に関する

研究結果を示す[15,16]。HBT 測定の結果では良好なアンチバンチング特性が得られて

いるが、母体結晶が間接遷移型半導体であるために時間分解測定では減衰時間τが 40 

ns と長く高速通信に向けて改善が必要である。また、発光波長が 530 nm~570 nm[17]と

短波長であるために長距離通信に向かない。 

 

図 1.10 GaP:N のエネルギーバンド構造の模式図 

 

図 1.11 GaP 中の単一等電子トラップによる HBT 測定[15]と時間分解測定[16] 
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1.4.3 ダイヤモンド中の単一 NV 中心 

 

 ダイヤモンド中の NV 中心とはダイヤモンドを構成する炭素原子の代わりに N 原子

が置き換わり、その隣に空孔(V)が存在する複合欠陥のことである。ダイヤモンド中の

NV 中心では、母体結晶であるダイヤモンドの結合が強く硬いことで室温でも良好なア

ンチバンチング特性が得られている[18]。図 1.12 にダイヤモンド中の単一 NV 中心によ

る PL スペクトル、時間分解測定、HBT 測定による発光特性を示す[21]。ダイヤモンド

中の単一 NV 中心による発光も GaP 中の単一等電子トラップと同様に、発光波長が

575nm(NV
0
)や 637nm(NV

-
)と短波長で、減衰時間が数 10 ns とやや長く、長距離・高速

通信に不向きであり、母体結晶であるダイヤモンドはそのままでは電流注入に適してい

ないなど単一光子源への応用に向けて改善すべき点があげられる。 

 

 

 

 

図 1.12 ダイヤモンド中の単一 NV 中心による発光特性[21] 
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1.5 GaAs 中の窒素原子対による等電子トラップ 

 

Ⅲ-Ⅴ-N 混晶半導体とは Ga や In などのⅢ族原子と P や As などのⅤ族原子からなる

Ⅲ-Ⅴ族半導体に窒素をドープした混晶半導体のことである。Ⅲ-Ⅴ-N 混晶半導体には巨

大バンドギャップボウイングと呼ばれる特異な物性がある[23]。例えば GaAs に窒素を

加えていくと GaAs のバンドギャップである 1.42eV から立方晶 GaN のバンドギャップ

である 3.2eV に向かって単調に増加せず、低 N 濃度領域ではバンドギャップはむしろ減

少していくというものである。この巨大バンドギャップボウイングは窒素原子の高い電

気陰性度が要因であると考えられている。また、極低窒素濃度の GaAs:N 混晶では図 1.13

に示す様に等電子トラップが形成される。等電子トラップとは先述の通り電気陰性度の

高い窒素に電子が束縛され、その電子がクーロン力により正孔を引き付けることで、窒

素原子に束縛された励起子を形成する発光中心である。 

 

図 1.13 孤立窒素または窒素原子対による等電子トラップの形成 

 

 GaAs中の窒素原子対による発光には発光波長（あるいは発光エネルギー）に応じて

ラベルがつけられている。Schwabe等[24]はXi (i=1~5)、Shima等[25]はYj (j=1~8)、

Makimoto等[26,27]はAk (k=1~4)、NNm (m=A~F)、Zn (n=1~2)とラベルをつけてGaAs中の

窒素原子対による発光を報告した。特にMakimoto等は図1.14に示す様に窒素一様ドー

プGaAsと窒素δドープGaAsの発光特性を比較し、さらに二つの窒素δドープ層を異な

る面間隔(1,3,30nm)で作製し、それらの試料の発光特性を比較することで窒素原子対の

配列と発光波長との対応を調べた。表1.1にその対応を示す。本論文では発光線の特定

にMakimoto等によるラベルを使用する。
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図 1.14 Makimoto 等による実験結果[26]. 

 

 

表 1.1 GaAs 中の窒素原子対のラベル[27] 

発光エネルギー値 

(eV) 

発光波長 

(nm) 
ラベル 

1.476 840.1 NNA 

1.467 845.2 Z1 

1.462 848.0 NNC 

1.458 850.3 NNE 

1.449 855.6 NND 

1.444 858.7 Z1 

1.428 868.1 NNB 
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等電子トラップは同じ種類(窒素原子の個数や原子間距離が同じ)であれば、その発光が

同じ発光波長を示し、再現性に優れた発光中心である。そこで、等電子トラップによる

発光波長制御を目的として図 1.15 に示す様に RHEED 観察を利用した GaAs 中の窒素原

子対の配列制御についての研究[28]も行われており高い発光波長制御の可能性が示さ

れている。 

 

 

図 1.15 RHEED 観察による窒素原子対の配列制御と PL スペクトル[28] 

 

 

 

図 1.16 に GaAs:N 中の等電子トラップによる PL スペクトル、偏光特性と励起強度依存性を

示す[29]。励起強度依存性の結果から 1.493eV の発光は励起強度に比例し、1.509eV の発光

は励起強度の二乗に比例しており、1.493eV の発光が励起子、1.509eV の発光が励起子分子

による発光であると報告されている。この様に GaAs 中の等電子トラップによる励起子分子

の束縛エネルギーは負の値(励起子分子発光が励起子発光と比べて高エネルギー側となる)

をとる。さらに偏光特性の結果から、等電子トラップによる励起子、励起子分子発光は複

数の発光ピークから成り、複数の発光は互いに直交する直線偏光特性を示すと報告されて

いる。 
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図 1.16 GaAs:N 中の等電子トラップによる PL スペクトル、偏光特性と励起強度依存性[29] 

 

1.5.1 GaAs 中の単一等電子トラップ 

 

 前述の通り単一光子源を目的として単一量子ドットなど様々な方法が提案されてい

る。単一光子を得る方法として鋭い発光線が得られることや、窒素原子対の配列に対応

して発光波長の再現性が良い発光が得られるなどの理由からGaAs中の窒素原子対が形

成する単一等電子トラップが注目され、多くの研究が行われている[30-34]。図 1.17 に

単一等電子トラップによる PL スペクトルと偏光特性を示す[30]。GaAs(001)基板上に作

製した単一等電子トラップからの発光は二つのピークに分裂し、高エネルギー側の発光

が[1-10]方向、低エネルギー側の発光が[110]方向と、それぞれの発光ピークが直交する

直線偏光であることが報告されている。 

 

図 1.17 GaAs(001)上の単一等電子トラップによる PL スペクトルと偏光特性[30] 
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図 1.18 に単一等電子トラップによる発光の２次元マッピングと偏光特性を示す[31]。２

次元マッピングの図から単一等電子トラップによる発光範囲は局所的であることがわ

かる。また、偏光特性の結果から、単一等電子トラップによる発光が４つの発光ピーク

に分裂しており、内側２つの発光ピークと両脇２つの発光ピークが直交する直線偏光で

あることが報告されている。 

図 1.19 に単一等電子トラップからの発光の PL スペクトル、偏光特性と HBT 測定の結

果を示す[32]。PL スペクトルから単一等電子トラップから得られた発光がシングルピー

クの発光であることがわかる。また、偏光特性の結果からその発光が[110]方向の直線

偏光であることがわかる。シングルピーク発光による HBT 測定の結果では良好なアン

チバンチング特性が得られたことがわかる。 

 

 

 

図 1.18 単一等電子トラップによる発光の２次元マッピングと偏光特性[31] 

 

 

 

図 1.19 単一等電子トラップからの発光の偏光特性と HBT 測定[32]  
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1.6 本研究の目的  

 

 以上のように、単一光子源や量子もつれ光子対源などの非古典光発生源への実現に向

けて様々な研究が行われている。本論文では以下の特長から GaAs 中の窒素原子対によ

る単一等電子トラップに着目し研究を行った。 

・ 発光線幅が狭い発光が得られること 

・ 発光エネルギー値が窒素原子対の配列に対応して再現性が良いこと 

・ 母体結晶である GaAs が電流注入に適していること 

・ 比較的簡単に等電子トラップ(発光中心)が形成できる 

しかし、これまでの研究から窒素δドープ GaAs(001)中の単一等電子トラップによる発

光は二つに分裂しそれぞれが直交する直線偏光であるなど量子情報技術の分野で用い

る非古典光発生源への応用に向けて改善すべき点があげられている。 

 そこで本研究ではGaAs中の窒素原子対による単一等電子トラップからの非古典光の

発光特性評価や物性解明、さらに発光特性改善を目的とし研究を行った。 
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1.7 本論文の構成  

 

 本論文の構成を以下に示す 

 

第１章 序論 

 本章では、本研究の背景となる量子暗号技術の代表的な一例である BB84 や単一光子

や量子もつれ光子対などの非古典光について紹介し、本研究で用いる GaAs 中の単一等

電子トラップの特色などについて述べたあと、本研究の目的を述べている。 

 

第２章 実験原理 

 この章では本研究で用いた実験原理について説明を行う。フォトルミネッセンス測定

の原理や特徴を説明し、本研究で単一の等電子トラップを観測するために用いた顕微フ

ォトルミネッセンス測定について具体的な例を出しながら説明を行った。最後に本研究

で用いた試料の作製方法である有機金属気相エピタキシー法について説明し、実際に用

いた試料について述べる。 

 

第３章 GaAs 中の単一等電子トラップによる励起強度依存性 

 この章では同じ励起強度において単一等電子トラップの種類によって発光強度が異なる

ことに着目し、量子暗号技術に用いる単一等電子トラップの種類選択の知見を得ることを

目的に様々な単一等電子トラップに対して励起強度依存性を測定した。単一等電子トラッ

プの発光モデルを考案し、励起強度依存性から窒素原子対の種類による相対的な発光再結

合確率を求め、検討する。 

 

第４章 窒素δドープ GaAs/AlGaAs 中の単一等電子トラップからの発光 

 この章ではGaAs中の単一等電子トラップによる発光強度の増大と発光特性の改善を

目的として窒素δドープ GaAs を上下から AlGaAs 層で挟むダブルヘテロ構造を用いた

試料における単一等電子トラップからの発光特性評価を行う。また、AlGaAs 層を用い

ない試料と比較し、その優位性と可能性について検討する。 
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第５章 GaAs(110)中の単一等電子トラップによる発光特性 

 GaAs(110)中の単一等電子トラップによる発光の偏光特性が同じ種類の窒素原子対に

おいても異なることを示し、様々な種類の窒素原子対について偏光特性を測定すること

で窒素原子対の配列について検討を行い、量子暗号技術で必要とされているランダム偏

光特性の可能性について述べる。 

 

第６章 GaAs 中の単一等電子トラップによる励起子分子発光 

 この章ではGaAs中の単一等電子トラップから始めて観測することに成功した励起子

分子発光について PL スペクトル、２次元マッピング、励起強度依存性を述べる。また、

窒素原子対の種類による励起子分子発光も示し、単一等電子トラップによる励起子－励

起子分子発光の特長などについて述べる。 

 

第７章 単一等電子トラップによる発光の PLE 分光測定 

 GaAs 中の単一等電子トラップによる発光の物性解明を目的として、単一等電子トラ

ップからの発光に対して PLE 分光測定を行った。励起子、励起子分子発光それぞれの

PLE 測定の結果から励起子分子、励起子による量子もつれ光子対の高効率生成、選択励

起などの可能性について検討を行う。 

 

第８章 GaAs 中の単一等電子トラップによる発光の時間分解 PL 測定 

 この章では単一光子源において重要な知見である減衰時間についての知見を得るた

めに時間分解 PL 測定を行った。本研究で初めて観測した励起子分子発光に対して時間

分解 PL 測定を行い、励起強度の上昇に伴い速い減衰時間が現れるなどの特長から励起

子分子発光の可能性について検討する。また、窒素原子対の種類による減衰時間の違い

から量子情報技術で用いる単一等電子トラップの種類適性について述べる。 

 

第９章結論 

 この章では本研究における総括を述べる。 
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第 2 章  

実験 

 

2.1 フォトルミネッセンス測定の原理 

 

 図2.1 に直接遷移型半導体におけるフォトルミネッセンスの概念図を示す。研究対象

であるGaAsは直接遷移型半導体であり、バンドギャップよりも大きいエネルギーの光

を測定試料に照射すると、価電子帯から伝導帯へ電子が励起され、熱平衡状態に比べて

過剰の電子・正孔対が形成される。これらの電子・正孔対がバンド内緩和などの過程を

経て再結合する際に放出される発光をフォトルミネッセンスといい、その光を分光検出

する光学測定をフォトルミネッセンス(PL:photoluminescence)分光法という。この測定は

非接触・非破壊測定であることからバルク結晶、超格子構造や不純物による発光など

様々な試料の光学的評価に用いられる。 

GaAsに窒素をドープすると図2.2に示す様に等電子トラップによる準位が形成される。

そのエネルギー準位は前述した様に等電子トラップを形成する窒素原子の個数や窒素

原子対の距離によって異なる。したがって、PL測定を行い等電子トラップによる発光

波長を観測することで窒素原子対の種類の断定が可能である。また、励起光の強度や、

測定試料の温度を変えてPL測定を行うことで、励起強度依存性や温度特性など等電子

トラップの発光特性評価が行える。 
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図 2.1 直接遷移型半導体におけるフォトルミネッセンスの概念図 

 

 

 

図 2.2 等電子トラップによる局在発光 
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2.2 顕微フォトルミネッセンス測定 

 

 本研究では単一等電子トラップによる発光を得るために深さ方向に窒素分布を制限

するδドープ構造と空間分解能に優れている顕微 PL 測定を用いる。例えば、励起光の

照射範囲を 100μm 程度で行うマクロ PL 測定を用いて深さ方向に窒素分布を持つ一様

ドープ GaAs:N を測定した場合には図 2.3 に示す様に様々な等電子トラップからの発光

が得られる。これは窒素原子が測定範囲、さらには深さ方向に多数存在するためである。 

 

図 2.3 極低窒素濃度 GaAs:N のマクロ PL 測定 

励起光を 1μm 程度に絞った顕微 PL 測定を用いて、一様ドープ GaAs:N を測定した場

合には図 2.4 に示すような PL スペクトルが得られる。２つのスペクトルは異なる場所

での PL スペクトルを表している。場所依存性の結果から、それぞれの場所で様々な等

電子トラップからの発光が得られた。これは測定範囲を制限しても深さ方向に存在する

多くの等電子トラップが同時に励起されるためである。 

 

図 2.4 極低窒素濃度 GaAs:N の顕微 PL 測定 
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次に深さ方向に窒素分布を制限したδドープ構造を用いた試料にマクロ PL 測定を用い

た場合の PL スペクトルを図 2.5 に示す。深さ方向に制限をかけることで窒素原子対に

よる発光の状態密度が低下し、励起範囲の広いマクロ PL では母体結晶の発光が支配的

になり、等電子トラップからの発光を観測することはできない。 

 

図 2.5 窒素δドープ GaAs のマクロ PL 測定 

 

窒素δドープ GaAs 構造に顕微 PL 測定を用いた場合の PL スペクトルを図 2.6 に示す。

単一等電子トラップによる発光が観測できることがわかる。これは照射範囲を絞ること

で発光範囲の狭い単一等電子トラップによる発光が母体結晶や不純物による発光より

相対的に強くなるためである。この様に単一等電子トラップの様な局所的で状態密度の

低い発光中心の測定には面内方向、深さ方向ともに制限をかけた測定が重要である。 

 

 

図 2.6 窒素δドープ GaAs の顕微 PL 測定 
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本研究で用いた顕微PL測定系の概略図を図2.7に示す。測定温度は4Kで行った。励起光

源として波長532nmのDPSSレーザを使用し、対物レンズによってスポット径を1μm程

度まで集光して試料に照射した。試料からのPL光はブレイズ波長750nm・グレーティン

グ300g/mmまたは、1200g/mmの回折格子で分光し、CCDを用いて検出した。顕微PL測

定のエネルギー分解能はグレーティング1200g/mm、分光器のスリット幅20μmの場合、

約30μeVである。偏光特性測定時には顕微PL測定システムに偏光板を組み込んだ。そ

の際、システム内で使用したビームスプリッタおよびミラーには偏光特性のないものを

使用した。 

 

 

 

 

図 2.7 顕微フォトルミネッセンス測定系概略図 
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2.3 有機金属気相エピタキシー法 

 

 有機金属気相エピタキシー(Metalorganic Vapor Phase Epitaxy : MOVPE)法とは、化学気

相堆積(Chemical Vapor Deposition : CVD)法の一種で、有機金属化学気相堆積

(Metalorganic Chemical Vapor Deposition : MOCVD)法とも呼ばれることがある。化合物半

導体の薄膜成長の場合にはエピタキシャル成長を目的とする意味で MOVPE 法と呼ば

れることが多い。結晶成長には有機金属化合物や水素化合物を原料としてキャリアガス

を用いて反応管内に供給し、熱分解反応によって基板上にエピタキシャル膜を作製する

手法であり、現在では分子線エピタキシー(Molecular Beam Epitaxy : MBE)法と並び化合

物半導体の薄膜結晶成長法として非常に有効な手段の一つである。 

MOVPE 法は、気相成長のため結晶面内の平坦性が高く、MBE 法と比べて成長速度が

速いことや、大気圧から低真空領域での反応を用いるため MBE 装置のような超高真空

が必要ないために装置の大型化が可能で大量生産に向いているなどの特長がある。しか

し、ヒ素原料であるアルシン(AsH3)などの毒性が極めて強いガスや発火性を有する有機

金属原料を用いるため使用には十分気をつける必要がある。また、有機金属を原料とし

ているため、結晶中に炭素原子が混入することが避けられないなどの欠点もある。 

 図 2.8 に本研究で用いた MOVPE 装置の概略図を示す。ガリウム源、ヒ素源、窒素源、

アルミニウム源には、それぞれトリメチルガリウム(TMGa)、ターシャルブチルアルシ

ン(TBAs)、ジメチルヒドラジン(DMHy)、トリメチルアルミニウム(TMAl)を使用し、恒

温槽温度はそれぞれ-10、5、20、17℃とした。反応管内圧力は 60Torr、成長温度は RF

コイルの出力値で設定を行った。また、成長中にパイロメータを用いて基板温度を確認

した。反応管に供給されるガスは質量流量コントローラー(Mass Flow Controller : MFC)

によって全て流量を制御されている。TMG などの有機金属原料はシリンダに液状でつ

められており、浄化器を通した水素ガスによってバブリングを行い、原料は水素ガス中

に蒸気として含まれた状態で基板まで輸送される。有機金属の入ったシリンダを通った

水素には、恒温槽温度における飽和蒸気圧分の原料が蒸気として含まれるため、バブリ

ングに用いられる水素ガス流量と恒温槽温度によって原料供給量を制御する。基板には

アンドープ GaAs(001)、GaAs(110)を用い、成長前処理としてメタノール、アセトン、ト

リエチルクロロエチレンの有機溶媒中で超音波洗浄を行った後、アンモニア：過酸化水



 30 

素水：水＝15:5:480 の比率で配合したエッチャント液で１分間のエッチング処理を行っ

ている。エッチング後は 10 分間の流水洗浄を行った。 

 

 

 

 

図 2.8 MOVPE 装置の概略図 
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図 2.9 に GaAs(001)基板上に作製した窒素δドープ GaAs 試料のタイムチャートと試

料構造を示す。基板を熱クリーニングした後、膜厚 300nmのGaAsバッファ層を成長し、

窒素δドープ層を施し、膜厚 40nm の GaAs キャップ層を成長した。窒素δドーピング

層は TMGa の供給を止めることで GaAs の成長を 5 秒間中断し、その間に DMHy を供

給することで行った。成長温度は 600℃、DMHy 供給量は 500mol/min、Ⅴ/Ⅲ比は 15

で GaAs の成長速度はおよそ 1nm/s で成長を行った。 

 

図 2.9 GaAs(001)基板上に作製た窒素δドープ GaAs 試料のタイムチャートと構造 

 

 図 2.10 に GaAs(110)基板上に作製した窒素δドープ GaAs 試料のタイムチャートと試

料構造を示す。GaAs(001)基板上に作製した試料構造と同様に膜厚 300nm の GaAs バッ

ファ層を成長し、窒素δドープした後、膜厚 40nm の GaAs キャップ層を成長した。成

長温度は 630℃、DMHy 供給量は 500mol/min、Ⅴ/Ⅲ比は 8 で GaAs の成長速度はおよ

そ 1nm/s で成長を行った。 

 

図 2.10 GaAs(110)基板上に作製た窒素δドープ GaAs 試料のタイムチャートと構造
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 図 2.11、図 2.12 に GaAs(001)基板上に作製した窒素δドープ GaAs/AlGaAs 試料のタ

イムチャートと試料構造を示す。始めに 650℃で熱クリーニングを行いその後 GaAs バ

ッファ層 1μm 程度成長させ、その成長温度のまま障壁層である AlGaAs 層を 50nm、さ

らに N をドーピングするために成長温度を 600℃まで下げて窒素δドープ GaAs 層を成

長させ、再び成長温度を 650℃に戻し、AlGaAs 層、GaAs キャップ層を成長させた。DMHy

供給量 500mol/min、Ⅴ/Ⅲ比 15、Al 組成 30%で、GaAs と AlGaAs の成長速度はそれぞ

れおよそ 0.8nm/s、1.2nm/s で成長を行った。成長後、X 線回折、分光エリプソメータを

用いて膜厚、組成などの測定を行った。 

 

 

図 2.11 窒素δドープ GaAs/AlGaAs 試料のタイムチャート 

 

図 2.12 窒素δドープ GaAs/AlGaAs 試料の試料構造 
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第 3 章  

GaAs 中の単一等電子トラップによる励起強度依存性 

 

3.1 序 

 

 単一の等電子トラップには同時に一つの励起子しか取り込まれないため、十分な数の

キャリアが供給された場合、単一等電子トラップから放出される光子の数は励起子のラ

イフタイム、すなわち励起子が取り込まれて消失(光子を放出)するまでの時間に依存す

る。図 3.1 に窒素δドープ GaAs(001)中の様々な単一等電子トラップから得られた励起

強度 11.7μW 時の発光スペクトルを示す。同じ励起強度において窒素原子対の種類に

よって発光強度が異なっていることから、種類によってライフタイムなどの発光特性が

異なっている可能性がある。そこで、この章では単一光子源応用に向けた窒素原子対の

種類選択の知見を得ることを目的とし、窒素δドープ GaAs(001)中の単一等電子トラッ

プによる発光の励起強度依存性から窒素原子対の種類による相対的な発光再結合確率

を求める。 

 

図 3.1 窒素δドープ GaAs 中の単一等電子トラップによる発光 
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3.2 単一等電子トラップによる発光の励起強度依存性 

 

 図3.2に窒素δドープGaAs(001)中の単一等電子トラップ(NNA)による発光の励起強度

依存性スペクトルを示す。スペクトルから単一等電子トラップによる発光がダブルピー

クで、励起強度の上昇により発光強度が増加し、やがて飽和状態になっていることがわ

かる。GaAs(001)基板上に作製した試料中の単一等電子トラップからの発光は、GaAs 中

に窒素原子を混入することで生じる面内歪の異方性により二つのピークに分裂すると

報告されている[30]。図 3.3 に励起強度依存性スペクトルから得られた発光強度プロッ

トを示す。励起強度が比較的弱い領域では励起強度に比例して上昇し、励起強度を上げ

るとやがて発光強度は飽和していく。また、さらに励起強度をあげると発光強度が下が

る。これはキャリア密度の上昇によって形成される励起子分子発光に寄与することや、

バックグラウンド発光の上昇に埋もれてしまい低く見積もられてしまうことなどが原

因として考えられる。 

 

 

図 3.2 単一等電子トラップ(NNA)による発光の励起強度依存性スペクトル 
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図 3.3 に示した単一等電子トラップによる励起強度依存性について、以下のような考え

に基づいて解析を行った。単一等電子トラップに供給されたキャリアは全て R/τの速

さで光子として放出される。また、単一等電子トラップにキャリアが存在している時、

キャリアの供給は行われない。以上のことから占有確率のレート方程式と発光強度の関

係式は 

　・・・
τ

0)1(  CPR
R

dt

dR
（１） 

　・・・
τ

R
I  （２） 

で与えられる。ここで、R、τ、C、P、I はそれぞれキャリアの存在確率、キャリア寿

命、キャリアの実効的供給効率、励起強度、発光強度を表している。式（１）ではキャ

リアの存在確率の時間変化を表しており、R/τでキャリアが消失し、定数 C と励起強度

I、さらに（１－R）、すなわちキャリアの存在しない確率に比例してキャリアが供給さ

れる。これらの式から発光強度 I は 

　・・・
τCP

CP
I




1
（３） 

この様に与えられる。図 3.3 に示すフィッティング結果は式（３）を用いて行われてお

り、実験結果と非常に一致していることがわかる。また、この式から励起強度 P が非常

に大きい場合（P>>1）には発光強度 I は 

　・・・
τ

1
I （４） 

この様になることがわかる。これは単一等電子トラップからの発光では、十分なキャリ

ア供給を行うことでその発光強度が発光再結合確率(1/τ)に比例することを示している。

すなわち励起強度依存性の収束値が単一等電子トラップによる発光の発光再結合確率

(1/τ)になることを示している。 

図 3.4 に同一試料内の同一ラベル(NNA)から得られた発光の励起強度依存性を示す。

それぞれ初期の線形領域での傾き(I∝CP)、飽和する値がほぼ同じ値を示すことがわか

る。これらの結果から、同じ種類の単一等電子トラップによる発光であれば、励起強度

依存性から求めた発光再結合確率が概ね一致することがわかった。 
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図 3.3 単一等電子トラップ(NNA)による発光強度の励起強度依存性 

 

 

図 3.4 同一試料内から得られた単一等電子トラップによる発光強度の励起強度依存性 
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3.3 窒素原子対の種類依存性 

 

 単一等電子トラップ(NNA)による発光の励起強度依存性から同じ種類の窒素原子対で

は、励起強度依存性から得られる初期の線形領域での傾き(I∝CP)や飽和する値(1/τ)が

ほぼ同じ値になることがわかった。ここでは窒素原子対の種類による励起強度依存性の

違いについて検討するために様々な単一等電子トラップによる発光に対して励起強度

依存性の測定を行った。例として図 3.5、図 3.6 に NNB、NNCとラベル付けされた単一

等電子トラップによる発光の励起強度依存性を示す。これらの実験結果は同一条件下で

同じ試料内から得られた単一等電子トラップによる発光で測定を行い、発光強度の比較

を行った。同じ種類の窒素原子対では励起強度依存性の収束値（1/τ）は 20%程度のば

らつきがあるものの非常に再現性が高いことがわかる。 

図 3.7 にそれぞれの窒素原子対の種類による発光から得られた励起強度依存性の平均値

を示す。また、表 3.1 に各窒素原子対での励起強度依存性フィッティングから求めた発

光再結合確率を示す。発光エネルギーが高い窒素原子対の種類程、発光再結合確率が高

い傾向にあることがわかる。結果から GaAs 中の単一等電子トラップによる発光は高エ

ネルギー側の発光程ボーア半径が大きい傾向にあると考えられる。また、GaP 中の窒素

原子対による単一等電子トラップでは実験的に高エネルギー側の発光程ボーア半径が

大きい傾向にあると報告されている[35]。NNE発光の様に傾向に当てはまらない発光も

ある。 
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   図 3.5 NNB発光の励起強度依存性 

 

    図 3.6 NNC発光の励起強度依存性 
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図 3.7 各単一等電子トラップによる発光の励起強度依存性スペクトル 

 

 

表 3.1 単一等電子トラップの種類と発光再結合確率 

ラベル 
発光エネルギー 

(eV) 

発光再結合確率 

1/τ 

NNA 1.476 10.9 

NNC 1.462 3.1 

NNE 1.458 5.0 

Z2 1.444 2.8 

NNB 1.428 1.0 
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3.4 まとめ 

 

 単一光子源への応用に向けて窒素原子対の種類選択に関する知見を得るために、

GaAs 中の単一等電子トラップによる発光に対して励起強度依存性の測定を行った。単

一等電子トラップによる発光の励起強度依存性に対してフィッティングを行うことで

発光再結合確率 1/τを求めた。同じ種類の窒素原子対では励起強度依存性の収束値であ

る発光再結合確率はほぼ同じ値をとることがわかった。単一等電子トラップの種類によ

って発光再結合確率は異なり、その値は高エネルギー側の発光ほど、高い値をとる傾向

であることがわかった。GaAs 中の単一等電子トラップによる発光は高エネルギー側の

発光ほどボーア半径が大きい傾向にあると考えられる。 

 以上の結果から、単一光子源への応用に向けて、単一等電子トラップの種類選択に関

する重要な知見が得られた。 
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第 4 章 

窒素δドープ GaAs/AlGaAs 中の単一等電子トラップによる発光 

 

4.1 序 

 

 GaAs(001)基板上に成長を行った窒素δドープ GaAs 中の単一等電子トラップからの

発光は２つに分裂して、それぞれが直交する直線偏光であると報告されている。これは

図 4.1 に示す様に N 原子の原子半径が As 原子と比べて小さいために N 原子が As 原子

サイトに置換されると歪が生じ、さらに窒素δドープ層から見た上下の GaAs 層の膜厚

の違い(上部が下部に比べて圧倒的に薄いために N 原子の上部の Ga 原子が N 原子混入

による影響を大きく受ける)によって生じる面内歪の異方性により、縮退が解けたこと

が原因であると考えられている。そこで図 4.2 に示す窒素δドープ GaAs を上下から

AlGaAs 層で挟んだダブルヘテロ構造を考えた。格子定数の異なる AlGaAs 層で上下か

ら GaAs 層を挟み、その中心に窒素δドープ層を作製することで、GaAs 層の膜厚の違

いによって生じる面内歪の異方性を解消し、シングルピークでランダム偏光である発光

が得られると考えた。さらにこの構造では、バンドギャップ幅が大きい AlGaAs 層で窒

素δドープ層を挟むことで AlGaAs 層が障壁層となり、キャリアを閉じ込めることで等

電子トラップによる発光を強くできると考えた。 

 この章では、GaAs(001)基板上に窒素δドープ GaAs/AlGaAs ダブルヘテロ構造を作製

し、その試料における単一等電子トラップからの発光特性評価を行った。 
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図 4.1 GaAs(001)面の上面図と窒素δドープ試料構造 

 

 

     図 4.2 窒素δドープ GaAs/AlGaAs の試料構造とエネルギー構造 

 

4.2 窒素δドープ GaAs/AlGaAs 中の単一等電子トラップ 

 

 図4.3に窒素δドープGaAs/AlGaAs中の単一等電子トラップによる発光スペクトルと

マッピングを示す。発光スペクトルの結果から単一等電子トラップ(Z1)による発光は半

値幅 120μeV 程度の鋭いシングルピーク発光であることがわかる。また、マッピング

の結果から発光が 4μm 程度の局在した発光であるため、単一の等電子トラップによる

発光であることがわかる。図 4.4 に単一等電子トラップ(Z1)からの発光に対する偏光特

性プロットを示す。偏光角度 0~180°まで発光強度がほぼ同じ値が観測されたことから

この発光がランダム偏光であることがわかる。量子暗号では情報として偏光方向を使用

するため、用いる単一光子源はランダム偏光が望ましいとされている。これらの結果は、

AlGaAs 層で窒素δドープ GaAs 層を上下から挟み、面内歪の異方性を解消することが
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できたためだと考えられる。また、同じ試料内から半値幅 100μ程度の２つに分裂した

発光や、シングルピークで直線偏光の発光など様々な特性の発光が観測された。これは

AlGaAs 混晶の面内における組成ゆらぎや、不均一な結晶性が原因であると考えられる

ため AlGaAs 層や活性層である GaAs 層の成長条件を検討していく必要がある。 

図 4.5に窒素δドープGaAs/AlGaAs中の単一等電子トラップ(NNE)と窒素δドープGaAs

中の単一等電子トラップ(NNE)による発光の励起強度依存性プロットとフィッティング

結果を示す。フィッティング関数は前述のものを用い、収束値である発光再結合確率

1/τが同じになる様に規格化を行った。今回用いた窒素δドープ GaAs/AlGaAs 中の単一

等電子トラップからの発光は障壁層(AlGaAs 層)がない試料と比べて、初期の線形領域

(I=CP)での傾きが約８倍高いことがわかった。すなわちキャリアの実効的供給効率 C が

約８倍高くなっている。これは障壁層によりキャリアが試料表面や、基板側に拡散する

ことを防ぐことや、障壁層からのキャリアの流れ込みなどの効果が考えられる。 

以上の様に、窒素δドープ GaAs/AlGaAs 層を用いることで、ランダム偏光である発光

が得られ、さらにキャリアの実効的供給効率を８倍に上げることに成功した。 

 

図 4.3 窒素δドープ GaAs/AlGaAs 中の単一等電子トラップによる 

発光スペクトルとマッピング 
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図 4.4 単一等電子トラップ(Z1)による発光に対する偏光特性プロット 

 

 

 

 

図 4.5 単一等電子トラップによる発光の励起強度依存性比較 
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4.3 まとめ 

 

 量子情報技術の分野で用いる単一光子源に適した特性を得ることを目的として窒素

δドープ GaAs/AlGaAs ダブルへテロ構造を作製し、その試料中の単一等電子トラップ

による発光特性評価を行った。窒素δドープ GaAs/AlGaAs 中の単一等電子トラップか

らシングルピークでランダム偏光である発光が得られた。これは AlGaAs 層によって窒

素混入によって生じる面内歪の異方性が解消したためと考えられる。さらに、AlGaAs

層が障壁層となることでAlGaAs層が無い試料と比べてキャリアの供給効率を約８倍上

げることに成功した。以上の様に、AlGaAs 層を用いることで量子情報技術の分野で用

いる単一光子源に適した特性が得られる可能性を示唆することができた。 
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第 5 章 

GaAs(110)中の単一等電子トラップによる発光特性 

 

5.1 序  

 

 GaAs(110)基板を用いた試料中の単一等電子トラップによる発光は等電子トラップの

種類によって偏光方向が異なると報告されている[36]。また、GaP 中の単一等電子トラ

ップによる発光の偏光特性は等電子トラップの配列方向によって偏光方向が異なると

報告されており、GaAs(110)中の単一等電子トラップによる発光も窒素原子対の配列に

依存している可能性がある。 

以上のことから、GaAs(110)を用いた試料中の単一等電子トラップによる発光の偏光方

向を詳細に調べることで窒素原子対の配列についての知見を得ることや、ランダム偏光

である単一光子の可能性について検討を行うことを目的として研究を行った。 

 

5.2 単一等電子トラップ(Z2)による偏光特性  

 

 図 5.1-5 に窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップによる発光の PLスペクト

ルと偏光特性を示す。これらの発光は同一試料内から得られた同じ種類（Z2）の単一等

電子トラップによる発光である。図 5.1 に示す発光はシングルピークの発光で、偏光特

性は 135°でピークとなる直線偏光である。図 5.2 に示す発光はシングルピークの発光

で、90°にピークを持つ直線偏光である。図 5.3 に示す発光は２つに分裂した発光で、

偏光特性は低エネルギー側の発光が 0°、高エネルギー側の発光が 90°でピークとなる

それぞれが直交した直線偏光である。図 5.4 に示す発光は２つに分裂した発光で、低エ

ネルギー側の発光が 34°、高エネルギー側の発光が 124°でピークとなるそれぞれが直

交した直線偏光である。また、図 5.5 に示す発光はシングルピークの発光で、その偏光

特性は 0°~ 180°までほぼ一定の発光強度が得られたことから、ランダム偏光であるこ

とがわかる。これらの結果から GaAs(110)中の単一等電子トラップは同じ種類の窒素原

子対(例として Z2とラベル付けされた発光を示した)でも発光ピーク形状や偏光特性が

異なっており、窒素原子対の配列方向が偏光方向に影響を与えていると考えられる。 
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図 5.1 単一等電子トラップによる発光の PL スペクトルと偏光特性(1) 
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図 5.2 単一等電子トラップによる発光の PL スペクトルと偏光特性(2) 
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図 5.3 単一等電子トラップによる発光の PL スペクトルと偏光特性(3) 
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図 5.4 単一等電子トラップによる発光の PL スペクトルと偏光特性(4) 
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図 5.5 単一等電子トラップによる発光の PL スペクトルと偏光特性(5) 
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5.3 様々な等電子トラップによる偏光特性 

 

 表 5.１に同一の窒素δドープ GaAs(110)試料から得られた単一等電子トラップによる

発光の偏光特性をラベル毎にまとめた結果を示す。この時、ランダム偏光の場合はラン

ダム、直線偏光特性の場合はピークとなる角度を示した。また、２つに分裂したダブル

ピークの発光は、窒素原子対の種類に寄らず常に直交した直線偏光特性であった。各窒

素原子対の種類において、同じ種類の窒素原子対であっても偏光特性が異なっているこ

とがわかる。この結果からも窒素原子対の配列方向が偏光特性に影響していると考えら

れる。図 5.6 に示すように GaAs(110)面上の窒素配列について考えてみる。ある原子を

原点とし、例えば配列[112]を考えると等価な点が二つあることがわかる、それは[1-10]方向

からみて 54.7°と 125.3°である。この様にすべての配列について取りうる偏光角度をまと

めたものを表 5.2 に示す。また、理想的なδドープ層は一原子層ドープであるが、実際には

完全な一原子層ドープは困難であるため、今回はδドープ層±1 層の染み出しを考慮した配

列も示す。 

測定の結果から Z2 からのみランダム偏光が得られていることがわかる。ランダム偏光が得

られる窒素原子対の配列は、測定方向に対して垂直方向に並んだ時と考えられる。δドー

プ層±一層の三層で考えた場合、垂直な配列が可能なのは最近接ペアの[011]のみである。

従って、1.444eV の発光が最近接ペア[011]である可能性が高いと考えられる。これらの結果

から窒素δドープ GaAs(110)を用いて窒素原子対を GaAs(110)面に垂直方向に制御すること

でランダム偏光である発光が得られる可能性を示唆した。 

 

 

表 5.1 発光エネルギー値と偏光角度まとめ 

発光エネルギー値(eV) ラベル 偏光角度(°) 

1.428 NNB 2  28  89 

1.444 Z2 20  34  92  135  150  178  ランダム 

1.449 NND 0  15  29  75  113  119  140  150 

1.458 NNE 0  80  150 

1.462 NNC 70  80 

1.467 Z1 0  30  59  80  102  147 

1.473 A3 0  30  60  90  97 

1.476 NNA 8  12  20  30  64  140 
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図 5.6 GaAs(110)面上面図と窒素配列について 

 

 

 

表 5.2 配列により考えられる偏光角度（0°＝[1-10]方向） 
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5.4 まとめ 

 

 窒素原子対の配列に関する知見や、ランダム偏光である単一光子を得ることなどを目

的として窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップによる発光の偏光特性につい

て詳細に調べた。窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップによる発光は、同じ

種類の窒素原子対であってもピーク形状や偏光特性が異なっていることがわかった。こ

れらの結果から GaAs(110)中の単一等電子トラップでは窒素原子対の配列方向が偏光方

向に影響していると考えられた。また、様々な窒素原子対に対して偏光特性を行ったと

ころ 1.444eV の発光からのみランダム偏光が観測されたことから 1.444eV 発光が最近接

ペア[110]である可能性が高いことがわかった。 

GaAs(110)面を用いて、面に垂直な方向に窒素原子対の配列制御を行うことで鋭いシン

グルピークでランダム偏光である単一光子を得られる可能性を見出した。 
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第 6 章 

GaAs 中の単一等電子トラップによる励起子分子発光 

 

6.1 序  

 

 Ⅲ-Ⅴ-N 混晶半導体である GaAsN 混晶は巨大バンドギャップボウイングやバンドオ

フセットなどその特異な特性から発光デバイスなど様々な研究が盛んに行われてきた。

本研究では単一光子源を目的としてGaAs中の窒素原子対による単一等電子トラップに

ついて詳細な研究を行うことで、単一等電子トラップによる励起子分子発光を初めて観

測したのでその研究結果について報告する。 

表 6.1 にこれまでの研究で得られた結果や報告された結果[33]など、窒素δドープ GaAs

中の単一等電子トラップによる発光の成長基板面方位依存についてまとめたものを示

す。量子情報技術の分野で用いる単一光子源を目的とするため、5 章で述べた様に半値

幅の狭い発光が得られ、ランダム偏光特性が得られるなどの理由から GaAs(110)基板を

用いて試料の作製を行った。 

 この章では窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップから得られた励起子、励

起子分子発光について報告し、励起強度依存性や偏光特性といった光学特性について述

べる。 

 

 

 

表 6.1 成長基板面方位による単一等電子トラップの発光特性 

成長基板面方位 
単一等電子トラップの発光特性 

ピーク形状 半値幅 偏光特性 

GaAs(001) ダブルピーク 30~50μeV ラベルに依らず直線偏光 

GaAs(110) シングル or ダブル 30~100μeV 窒素配列が影響する 

GaAs(111) シングルピーク > 100μeV ラベルに依らずランダム偏光[33] 
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6.2 PL スペクトルとマッピング 

 

 図 6.1(b)に窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップによる励起子(X)、励起子

分子(XX)発光の PL スペクトルを示す。PL スペクトルは縦軸 PL 強度、横軸光子エネル

ギーを表している。スペクトルから発光エネルギー値 1.444eV(Z2)と 1.436eV に半値幅

30μeV 程度の鋭いシングルピーク発光ピークが確認できる。図 6.1(a)に二つの発光に対

して行った一次元 PL マッピングを示す。マッピングは縦軸測定位置、横軸光子エネル

ギーを表しており、２つの発光はそれぞれ局所的な場所からの発光であることから、こ

れらの発光が単一の等電子トラップによる発光であることがわかる。また、X 発光が

10μm、XX 発光が 7μm の範囲で分布しており、発光範囲に違いがあることがわかる。 

 図 6.2 に X、XX 発光に対して行った２次元マッピングを示す。縦軸、横軸は測定位

置を表しており、赤色と青色で示した２次元マッピングは測定範囲が同じで、赤が XX

発光強度、青が X 発光強度にそれぞれ対応している。発光領域は X、XX 発光ともに円

形になっており、発光中心が同じ位置にあることがわかる。二次元マッピングでも、

XX 発光の発光範囲が X 発光と比べて狭くなっていることがわかる。これは励起子二量

体の結合状態である励起子分子(XX)の形成にはキャリア密度をある程度上げ、励起子間

の相互作用を無視できなくする必要があるためと考えられる。 

InAs 単一量子ドットでは励起子分子結合エネルギーが-5~3meV[37]と小さい値をとるの

に対し、単一等電子トラップでは、励起子分子結合エネルギーが約 8meV と非常に大き

な値であることがわかる。これは励起子二つの状態より、励起子分子状態で存在する方

が安定であると言える。また、カスケード遷移による量子もつれ光子対発光源としての

応用を目指したとき、励起子、励起子分子発光の２つの発光を別けることが容易で優位

となる。さらに単一量子ドットでは発光エネルギー値、励起子分子結合エネルギーがド

ットの直径により変化するのに対し、単一等電子トラップでは、窒素原子対の種類によ

ってそれらが決まっており、例えば多層膜フィルタやバンドパスフィルタ等の設計や製

作が容易である。 
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図 6.1 励起子－励起子分子発光の(a)マッピングと(b)PL スペクトル 
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図 6.2 励起子－励起子分子発光の二次元マッピング 
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6.3 励起強度依存性 

 

 図 6.3 に励起子、励起子分子発光の励起強度依存性スペクトルを示す。励起強度が

20nW と弱い時には励起子(X)発光のみが観測され、励起強度を上げていくと励起子分子

(XX)発光が現れやがて X 発光を追い抜いていく様子がわかる。励起強度の上昇に対し

非線形光学特性を示しているといえる。また、単一等電子トラップからの X、XX 発光

は励起強度の増加による発光エネルギー値の変化は生じなかった。図 6.4 に縦軸発光強

度、横軸レーザ強度をとった励起強度依存性プロットを示す。励起強度の増加に伴い X

発光の発光強度は線形に増加し、XX 発光は二乗で増加する。また、X、XX 発光は単一

等電子トラップによる発光であるために状態密度が低く、200~300nW 程度の励起強度

下で初期の線形領域から外れやがて飽和する。図 6.5 に縦軸に XX 発光強度、横軸に X

発光強度をとったプロットを示す。X 発光強度が弱い領域では XX 発光が X 発光に対し

て二乗で増加する。さらに、X 発光強度がある程度強い領域になると、XX 発光強度は

二乗での増加をさらに超えた増加が生じている。 

 

図 6.3 励起子－励起子分子発光の励起強度依存性スペクトル 
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図 6.4 励起子－励起子分子発光の励起強度依存性 

 

 

図 6.5 励起子発光に対する励起子分子発光の発光強度プロット 
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6.4 偏光角度依存性 

 

 図 6.6 に励起子、励起子分子発光の偏光角度依存性スペクトルを示す。図 6.7 に偏光

角度 0、90、180°の拡大したスペクトルを示す。偏光角度 0~180°まで励起子、励起子

分子ともに発光が観測された。さらに偏光角度に依らず発光エネルギー値に変化は無く、

常にシングルピーク発光であった。図 6.8 に偏光角度依存性スペクトルから得られた偏

光特性プロットを示す。偏光角度に依らずおおよそ一定の発光強度が得られたことから、

X、XX 発光がそれぞれランダム偏光であることがわかる。これらの光学特性は情報の

やり取りを偏光方向により行う量子暗号通信への応用に適している特性であるといえ

る。この様に GaAs(110)基板を用いた窒素δドープ GaAs 中の単一等電子トラップから

の励起子、励起子分子発光では偏光角度により発光強度、発光エネルギー値の変化が少

ない優れたランダム偏光が得られた。また、同じサンプル内の同じラベルによる単一等

電子トラップからダブルピークで量子暗号通信応用に不向きな直線偏光な発光も確認

された。これは GaAs(110)基板を用いた単一等電子トラップからの発光は窒素原子対の

配列に寄与するためであると考えられる。しかしながら、窒素原子対の配列制御を行う

ことで発光波長の決まった良質なランダム偏光な単一光子源が得られることを示唆す

ることができた。 
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図 6.6 励起子－励起子分子発光の偏光角度依存性スペクトル 
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図 6.7 励起子－励起子分子発光の偏光角度依存性スペクトル 

 

図 6.8 励起子－励起子分子発光の偏光角度依存性 
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6.5 窒素原子対の種類依存性 

 

 図 6.9 に窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップから得られた励起子(NNB)、

励起子分子発光の PL スペクトルとマッピングを示す。励起子、励起子分子発光ともに

半値幅 30μeV 程度の鋭い発光ピークが得られた。また、マッピングの結果からこれら

の発光が単一等電子トラップからの発光であることがわかる。図 6.10 に励起子、励起

子分子発光に対する励起強度依存性スペクトルを示す。弱励起では励起子発光が支配的

で、励起強度をあげるに連れ励起子分子発光が追い抜いていく。図 6.11 に励起子発光

に対する励起子分子発光の発光強度プロットを示す。励起子発光の増加に対し、励起子

分子の発光強度が二乗で増加していることがわかった。これらの結果から、単一等電子

トラップ NNBから励起子分子発光を観測し、その励起子分子束縛エネルギーが 6meV

程度であることがわかった。 

 

図 6.9 励起子(NNB)－励起子分子発光の PL スペクトルとマッピング 
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図 6.10 励起子(NNB)－励起子分子発光の励起強度依存性スペクトル 

 

図 6.11 励起子(NNB)発光に対する励起子分子発光の発光強度依存性 
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 図6.12に窒素δドープGaAs(110)中の単一等電子トラップから得られた励起子(NND)、

励起子分子発光の PL スペクトルとマッピングを示す。励起子発光は二つに分裂した鋭

いピークで、励起子分子は鋭いシングルピーク発光が得られた。また、マッピングの結

果からこれらの発光が単一等電子トラップからの発光であることがわかる。図 6.13 に

励起子、励起子分子発光に対する励起強度依存性スペクトルを示す。他のラベルと同様

に弱励起では励起子発光が支配的で、励起強度をあげるに連れ励起子分子発光が追い抜

いていく。図 6.14 に励起子発光に対する励起子分子発光の発光強度プロットを示す。

励起子発光の増加に対し、励起子分子の発光強度が二乗で増加していることがわかる。

これらの結果から、単一等電子トラップ NNDからでも励起子分子発光を観測し、その

励起子分子束縛エネルギーが 4meV 程度であることがわかった。 

 以上の結果から単一等電子トラップの種類によって励起子分子束縛エネルギーが異

なり、その大きさは等電子トラップの種類が同じであればほぼ同じ値になることがわか

った。これまでに観測された単一等電子トラップでは、Z2発光が最も励起子分子束縛エ

ネルギーが大きい。 

 

図 6.12 励起子(NND)－励起子分子発光の PL スペクトルとマッピング 
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図 6.13 励起子(NND)－励起子分子発光の励起強度依存性スペクトル 

 

図 6.14 励起子(NND)発光に対する励起子分子発光の発光強度依存性 
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6.6 まとめ 

 

 窒素δドープ GaAs(110)から得られた X、XX 発光に対して、励起強度依存性を測定

したところ、励起強度に対して、X 発光は線形に、XX 発光は二乗に比例して増加する

ことがわかった。また、この二つの発光に対して二次元マッピングを行った結果から２

つの発光中心が同じ位置であることがわかった。これらのことから X が励起子発光、

XX が励起子分子発光であるとわかった。本研究で初めて GaAs 中の窒素原子対による

単一等電子トラップから励起子分子発光の観測に成功した。単一等電子トラップ Z2に

よる励起子分子束縛エネルギーは約８meV と非常に大きな値をとる。また、偏光特性

の結果から、それらの発光はともにランダム偏光であることがわかった。等電子トラッ

プの種類によって励起子分子束縛エネルギーの大きさが異なる。 

以上の結果から、GaAs 中の単一等電子トラップを用いた励起子‐励起子分子カスケー

ド遷移による量子もつれ光子対源への応用に向けた重要な知見が得られた。 
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第 7 章 

単一等電子トラップによる発光の PLE 分光測定 

 

7.1 序 

 

 フォトルミネッセンス励起(PLE:Photoluminexcence Excitation)分光測定はある発光に

対し励起光波長を走査させてモニタリングし、その発光強度を縦軸に、励起光波長を横

軸にプロットすることでスペクトルを得る手法である。PLE スペクトルから受光に用い

た発光がどの波長により励起されているか、またどこに吸収ピークがあるかを調べるこ

とができる、すなわち PLE スペクトルは吸収スペクトルに相当する。この手法は PL ス

ペクトルでは観測しづらい高エネルギー遷移に対しても共鳴吸収ピークとして観測可

能なことや、非接触、非破壊など優れた点が多く、半導体の光学遷移などの研究に多用

されている。PLE 測定は励起光波長を走査させるために励起光源には色素レーザやチタ

ンサファイアレーザなどの波長可変レーザを用いる必要がある。また、励起光源の波長

と、発光波長が近い場合や、発光強度が弱い場合には、励起光源による散乱光の除去に

特に気を使わなくてはならない。 

図 7.1 に今回の研究で用いた PLE 測定実験系の概略図を示す。励起レーザにはチタンサ

ファイアレーザ(波長可変領域:750nm~950nm)を用い、測定温度は 4K で行った。励起光

側、PL 光側の両方に互いに直交した偏光板(Polarization Plate)を用いて散乱光の除去を

行った。また、チタンサファイアレーザが波長変化に伴い励起強度が変化してしまうた

め PL 強度の測定と同時に励起光(ビームスプリッタの透過光)強度をパワーメータによ

って測定し補正を行った。 

図 7.2、図 7.3 にそれぞれ窒素濃度 0.05%と 0.11%の GaAs:N 試料から得られた PL スペ

クトルと PLE スペクトルを示す。PLE スペクトルの測定波長には窒素ペアによる発光

(点線で囲んだ範囲)を用いた。それぞれの PL スペクトルには窒素原子対による発光、

PLE スペクトルには GaAsN FE と GaAs FE の明瞭な吸収ピークが観測された。図 7.4 に

図 7.2、図 7.3 から得られた GaAs:N の PLE スペクトルを示す。窒素濃度の増加に伴い、
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GaAsN FE の吸収ピークがレッドシフトしている様子がわかる。これはⅢ-Ⅴ-N 混晶半

導体の特徴である低窒素濃度領域において窒素の増加に伴いバンドギャップが下に大

きく凸になる巨大バンドギャップボウイングである。またこの時、GaAs 自由励起子の

吸収ピーク値に変化が無いことがわかる。 

 

 

 

 

 

 

図 7.1 フォトルミネッセンス励起分光測定の実験系 
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図 7.2 GaAsN(N:0.05%)の PLE スペクトル 
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図 7.3 GaAsN(N:0.11%)の PLE スペクトル 
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図 7.4 GaAsN の N 濃度依存性 PLE スペクトル 
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7.2 単一等電子トラップによる発光の PLE 分光測定 

 

 図 7.5 に窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップから得られた励起子 Z2 (X)、

励起子分子(XX)発光と GaAs:N(窒素濃度 0.11%)中の等電子トラップ発光をそれぞれ測

定波長として得られた PLE スペクトルを示す。励起子分子発光による PLE スペクトル

において、明瞭な二つの吸収ピークが存在することがわかる。またこれの吸収ピークは

GaAs:N 発光から得られた GaAs FE より 4meV と 5meV 程度高エネルギー側で観測され

た。また、GaAs FE での吸収が無いことがわかる。励起子発光から得られた PLE スペ

クトルでは励起分子発光で見られた吸収ピーク値において発光強度が下がっているこ

とがわかる。これは励起子分子発光が共鳴吸収により発光強度が増大し、励起子発光が

生じる前にキャリアが励起子分子発光に寄与してしまう為であると考えられる。 

図 7.6 に窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップから得られた励起子分子発光

と 850nm 辺りのブロードな発光をそれぞれ測定波長として得られた PLE スペクトルを

示す。バックグラウンド発光にあたる 850nm 発光の PLE スペクトルでは GaAs:N から

得られた様にGaAs FEによる吸収ピークが得られたことから周囲のGaAsでの吸収が発

光に寄与していることがわかる。 

図 7.7に単一等電子トラップによるX(Z2)、XX発光の励起波長依存性スペクトルを示す。

波長 818.4nm での励起では GaAs FE での共鳴励起にあたり 850nm 辺りのブロードな発

光が非常に強くなっていることがわかるが、単一等電子トラップによる発光がないこと

がわかる。波長 801.4nm による励起は今回行った PLE 測定で用いた励起波長帯の中で

最短波長である。高エネルギー励起での発光スペクトルは励起子の発光が強く励起子分

子の発光が弱いことがわかる。しかし、同じ励起強度による波長 815.5nm での発光スペ

クトルでは励起子分子による発光が非常に強くなっていることがわかる。以上のことか

ら単一等電子トラップによる共鳴吸収ピークは GaAs FE と異なっており、他の GaAs 起

因と考えられる不純物発光が抑えられる励起波長において単一等電子トラップによる

発光を選択的に強くすることが可能であると示唆した。 
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図 7.5 励起子－励起子分子発光と GaAs:N 発光による PLE スペクトル 

 

図 7.6 バックグラウンド発光と励起子分子発光の PLE スペクトル 
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図 7.7 単一等電子トラップによる X(Z2)、XX 発光の励起波長依存性スペクトル 
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7.3 窒素原子対の種類依存性  

 

 図 7.8 に窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップである NND、Z2による励起

子分子発光をそれぞれ測定範囲として得られた PLE スペクトルを示す。単一等電子ト

ラップ NND励起子分子発光においても前途と同様に明瞭な二つの吸収ピークが観測さ

れた。また、等電子トラップの種類によってその吸収ピーク値が若干異なることがわか

る。 

 

 

 

図 7.8 単一等電子トラップ NNDと Z2による励起子分子発光の PLE スペクトル 
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7.4 まとめ  

 

 GaAs:N試料から得られた等電子トラップによる発光に対して PLE 測定を行ったとこ

ろ GaAs 自由励起子、GaAsN 自由励起子の PLE 吸収ピークを観測した。また、窒素濃

度依存性から窒素混入によって生じる巨大バンドギャップボウイングを確認した。

GaAs 中の単一等電子トラップによる励起子分子発光に対して PLE測定を行ったところ、

GaAs 自由励起子の吸収ピークの値より 4meV と 5meV 程度高エネルギー側に２つの

PLE 吸収ピークが存在していることがわかった。また、吸収ピークの値は等電子トラッ

プの種類によって多少変化する。 

以上の結果から、波長選択励起によって単一等電子トラップによる発光を強め、さらに

周囲の GaAs 起因で生じる発光を抑えることが可能であることを示唆した。 
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第 8 章 

GaAs 中の単一等電子トラップによる発光の時間分解 PL 測定 

 

8.1 序  

 

 現在、時間分解フォトルミネッセンス法は、励起電子状態やその緩和過程の研究、ま

た半導体の結晶性評価などに有用であるとされています。代表的な時間分解分光法とし

て、光カーゲート法、アップコンバージョン法、ストリークカメラ法、時間相関単一光

子計数法などがある。これらのうち特に用いられているのは後者の二つである。ストリ

ークカメラ法は、ピコ秒レーザと組み合わせることにより、ピコ秒からナノ秒領域の測

定に適している。一方、時間相関光子計数法は、100ps 程度からマイクロ秒領域の測定

に適している。時間相関単一光子計数法は感度や測定精度や PL 強度のダイナミックレ

ンジが広い点などで優れた方法である。 

 本研究では CFD(Constant Fraction Discriminator:定比率波高弁別器)、TAC(Time 

Amplitude Converter:時間-電圧変換器)、MCA(Multi-Channel Analyzer:多重波高分析器)を

組み合わせた時間相関光子計測法を用いて時間分解 PL 測定を行った。図 8.1 に時間分

解 PL 測定実験系概要図を示す。実験は Ti:Sapphire レーザ(パルス幅：~200fs、繰返し周

波数：~76MHz)を励起光源として用い、単一等電子トラップからの発光を観測する為に

顕微 PL 測定法を用い分光器で発光を確認の後に APD を用いて測定を行った。発光は

バンドパスフィルタ(BPF)を用い取り出し、測定温度は４K で行った。また、レーザ光

の時間分解測定から今回用いた実験系の時間分解能は 160ps 程度であった。 

図 8.2 に BPF で取出した単一等電子トラップからの発光スペクトルを示す。単一等電子

トラップからの発光では発光強度が弱いためにバックグラウンド(BG)発光を無視でき

ない、そのため実際の時間分解 PL スペクトルでは BPF で取出した発光の時間分解 PL

スペクトルから BG 発光の時間分解 PL スペクトルを差引くことで単一等電子トラップ

からの発光による時間分解 PL スペクトルとした。この BG 発光を気にしない為には SN
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比をあげる必要があり、単一等電子トラップからの発光強度をあげる、あるいは透過幅

の鋭いバンドパスフィルタを用い BG 発光を減らすなどの工夫が必要である。 

 

 

 

図 8.1 時間分解フォトルミネッセンス測定系概要 

 

 

図 8.2 BPF を用いた単一等電子トラップからの発光 
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8.2 励起子－励起子分子発光の時間分解 PL 測定 

 

 図 8.3 に窒素δドープ GaAs(110)から得られた単一等電子トラップ(Z2)からの励起子

(X)、励起子分子(XX)発光に対する時間分解 PL スペクトルと減衰フィッティングの結

果(黒点線)を示す。減衰フィッティングの結果から、励起子分子発光の減衰時間τXX＝

5ns、励起子発光の減衰時間τX＝11ns、また、同試料の GaAs バンド端発光の減衰時間

τGaAs＝180ps と見積もられた。 

 一般に、励起子分子、励起子間の減衰時間関係は、2τXX＝τXが成立つとされており

[38]、今回測定を行った GaAs 中の単一等電子トラップからの発光でもこの関係が成立

つことがわかった。このことから XX 発光が X(Z2)励起子発光の励起子分子発光である

と言える。 

 

 

図 8.3 励起子(Z2)－励起子分子発光の時間分解測定 
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8.3 励起子分子発光の励起強度依存性 

 

 図 8.4 に窒素δドープ GaAs(110)中の単一等電子トラップ(Z2)による励起子分子発光

の時間分解 PL スペクトルの励起強度依存性を示す。弱励起(0.6μW)時には減衰時間τ

XX＝5.0 ns なのに対し、強励起(2.2μW)時では減衰時間τXX＝3.0 ns と減衰時間が速くな

っていることがわかる。また、時間の経過、すなわちキャリア密度の減少と共に減衰時

間は遅くなる。励起強度が強い領域では励起子分子の発光が等電子トラップからの発光

により誘導放出効果により減衰時間が早くなる、すなわちライフタイムが短くなってい

ると考えられる。励起子密度が上昇したことで生じる励起子-励起子散乱の可能性も考

えられるが、PL スペクトルを見ると励起強度の上昇によらず発光エネルギー値の変化

が見られないので励起子-励起子散乱による発光とは考えにくい。 

 

図 8.4 励起子分子発光の励起強度依存性による時間分解測定 



 83 

8.4 窒素原子対の種類依存性 

 

 図8.5に同一試料内から得られたZ2とラベル付けされた単一等電子トラップによる励

起子発光の時間分解 PL スペクトルを示す。フィッティングから求めた減衰時間τXは

共に 11ns であった。図 8.6 に同一試料内から得られた Z2と NNAとラベル付けされた単

一等電子トラップによる励起子発光の時間分解 PL スペクトルを示す。それぞれの減衰

時間τXはτX(Z2)=11ns、τX(NNA)=29ns であった。これらの結果より、同一試料内にお

ける同じ種類の単一等電子トラップによる発光であれば減衰時間が同じであり、種類が

異なると減衰時間が異なることがわかる。これは窒素原子対の距離がことなることで、

種類毎に励起子ボーア半径が異なることで依存が生じているのではないかと考えられ

る。単一光子源を目指すうえで、単一等電子トラップからの単一光子発生量は減衰時間

τに強く依存するため等電子トラップの種類選択は重要な要素であると言える。 

 

図 8.5 同じ種類の単一等電子トラップによる時間分解測定 
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図 8.6 種類の異なる単一等電子トラップによる時間分解測定 
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8.5 まとめ 

 

 GaAs 中の単一等電子トラップからの発光に対して時間分解 PL 測定を行った。等電

子トラップの種類が同じであれば減衰時間が同じであることを確認した。励起子－励起

子分子発光に対して時間分解測定を行ったところτX=2τXXの関係にあることがわかっ

た。この結果から、単一等電子トラップによる励起子－励起子分子発光であることが時

間分解 PL 測定においても確認できた。単一等電子トラップにおいては発光再結合確率 

1/τが発光強度に強く依存することからτの小さい励起子分子発光を観測ことは量子

情報通信分野において高速通信の可能性を示唆し、非古典光源応用に向けて重要な知見

である。 
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第 9 章 

結論 

 

 本研究では非古典光源への応用に向けて GaAs 中の窒素原子対による単一等電子トラ

ップからの発光に着目し、詳細な発光特性評価また特性改善を目的として研究を行った。

本研究で得られた主な結果を以下にまとめる。 

(1)窒素δドープ GaAs中の単一等電子トラップからの発光に対して励起強度依

存性を測定することで、発光再結合確率 1/τを求めた。また等電子トラップ

の種類によって発光再結合確率が異なり、高エネルギー側の発光程ボーア半

径が大きく発光再結合確率が高いことを見出した。 

(2)窒素δドープ GaAs/AlGaAs 構造を用いることで、単一等電子トラップから

の発光が単峰でランダム偏光である発光を得ることができた。また障壁層の

効果として AlGaAs 層を用いない試料と比べてキャリアの供給効率を約８倍

程度向上させることに成功した。 

(3)窒素δドープ GaAs 中の単一等電子トラップから得られた X、XX 発光に対

して励起強度依存性、空間マッピング、時間分解 PL 測定を行った結果から

本論文で初めて GaAs 中の窒素原子対による単一等電子トラップから励起子

分子発光を観測することに成功した。また励起子‐励起子分子発光に対して

偏光特性測定を行い、量子情報技術の分野に用いる光源に適したランダム偏

光特性を得ることを見出した。 

(4)GaAs 中の単一等電子トラップによる発光に対して PLE 分光測定を行ったと

ころ、PLE 吸収ピークが GaAs 自由励起子よりも 4meV と 5meV 程度高エネ

ルギー側に 2 つ存在することがわかった。これにより、波長選択励起を用い

ることで SN 比が優れた非古典光源への可能性を見出した。 

以上の様に本研究によって、GaAs 中の窒素原子対による単一等電子トラップから励起

子分子発光を確認し、量子情報技術の分野で用いる非古典光源への応用に向けた重要な

知見が得られた。 
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