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１． 研究のねらい 

半導体への不純物添加は半導体エレクトロニクスの極めて重要な技術である。これまでの

多くの応用では、不純物はキャリアを供給することによって化学ポテンシャルを制御するとい

う間接的な働きをしているに過ぎなかった。しかし、不純物添加をより精密に制御して、単一

の不純物が利用できるようになると、その量子性を表に出した新しい応用が拓けると期待さ

れる。光機能性についていえば、単一の不純物発光中心からの単一光子発生やもつれ合い

光子対発生、光の偏光情報を記憶・保持するスピンメモリなどの応用が考えられる。これらは

量子情報通信や量子計算の基礎になる素子で、集積化や取り扱いの容易さからも固体素子

を用いて実現することが望まれている。不純物による発光中心は、１～３個程度の不純物原

子からなるために構造が単純であり、周りの局所的な環境の影響を受ける可能性はあるも

のの、同じ種類の発光中心は本質的に同じ性質を持つことが期待される。この特性により、

例えば、特に発光エネルギーの揃った単一光子発生や、離れた２つの発光中心からの２光

子干渉のような、現在広く研究されている量子ドットがサイズ分布のために苦手とするような

量子情報分野への応用が考えられる。しかし、これまで半導体中の不純物をこのような観点

で研究した例は少なく、単一発光中心の研究も少なかった。そこで本研究では、III-V 族化合

物半導体中の窒素等電子発光中心を、単一発光中心の分光法によって詳しく研究し、量子

光学的な応用の可能性を探ることを目指した。 

 

２． 研究成果 

（１）発光中心の原子配置の解明 

リン化ガリウム（GaP）結晶に希薄に窒素を

ドープした GaP:N の発光（PL）スペクトルには、

図１上段に示すように何種類かの NN ペア発

光中心による鋭いピークがアンサンブル測

定においても見られる。これは、リン原子を

置換した窒素原子が２つ近接したときに形成

される発光中心で、この結果から NN ペアの

エネルギーがよく揃っている事がわかる。こ

の NN ぺアをモデルとして、発光中心の原子

配置を特定するための研究手法を検討し

た。 

試料は有機金属気相成長法によって作製

し、特に、窒素デルタドープとその原子層レ

ベルでの厚さ制御、および濃度制御、異なる

結晶面（(001)面、(111)面など）へのドーピン

グを単一発光中心の偏光 PL と組み合わせ

る方法が有効であることが分かった。こ

れは、NN ペアは N-N の向きを反映した

異方的な結晶場によって、孤立した N には見られない偏光分裂を示すことによる（図１中段）。

これらの新しい手法によって、NN ペアの並んだ方向だけでなく、その間隔も決定することが

出来た（図１下段）。それらのほとんどはこれまで考えられてきた原子配置とは異なっており、

単一不純物の分光によって正しい原子配置が初めて明らかになったものである。正しい原子

2184 2186 2188 2264 2266 2288 2290 2292 2306 2308 2316 2318 2320

2200 2300

Photon Energy (meV)

PL
 In

te
ns

ity
 (a

rb
. u

ni
ts

)

NN1 NN3 NN4 NN7

N's

(a)

(b) (c) (d) (e) (f)

E//[11−0] E//[110]

[110]

[11−0]

NN1

NN3

NN4 NN6

NN7 N

PL
 In

te
ns

ity
 (a

rb
. u

ni
ts

)

Photon Energy (meV)

図１ GaP:N 中の NN ペアと原子配置の例 
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配置を知ることは、その発光中心の光学特性を理解するためだけでなく、特定の発光中心を

優先的に形成したり、新しい発光中心を創出したりするためにも重要である。 

 

（２）NN ペア発光中心の励起子微細分裂 

NN ペアに束縛された励起子は、電子正孔交

換相互作用と異方的な結晶場の影響により、原

子配置に依存して最大８つの準位に微細分裂す

る。このような微細分裂の理解と制御は基礎・応

用の両方の観点から重要である。例えば励起子

分子から励起子状態を介したカスケード過程に

よるもつれ合い光子対生成には、中間状態とな

る励起子の微細分裂が発光線幅に比べて無視

出来る程度に小さいことが条件である。したがっ

て微細分裂のない発光中心の作製、または微

細分裂を補償する技術の開発が必要になる。 

（１）の研究成果によって、個々の NN ペアの

向きを光学測定によってその場で判別すること

ができるようになったため、図２のように NN ペア

の軸に対する磁場の方向を指定して磁場を印加

することが出来る。従来のアンサンブル的な測

定では色々な向きを持った NN ペアを区別せず

に観測することになるので、それらの平均値しか

得られないが、単一 NN ペアに対して様々な方向から磁場を印加し、理論モデルと比較する

ことが初めて可能になった。これによって、微細分裂を詳しく理解することが出来、NN ペアに

束縛された励起子波動関数の異方性についても議論できるようになった。また、NN ペアの中

には、このような微細分裂の無い発光を示すものも実際に見つかっており、それは高い対称

性を持ち、N-N 軸が観測方向と一致している発光中心である事が分かった。 

 

（３）より高いレートでの単一光子発生 

GaP中のNNペアは均一性が高く、エネルギーの揃っ

た光子を得るためには適した発光中心である。一方、

GaPが間接遷移型半導体であることを反映して、束縛

された励起子の発光寿命は 50ns以上と長い。応用上

重要な、高いレートでトリガされた単一光子を得るため

には、短い発光寿命を持つ発光中心が望まれる。そこ

で、直接遷移型半導体ヒ化ガリウム（GaAs）に形成さ

れる発光中心を用いて、短い発光寿命を持つ単一光

子源の検討を行った。様々に成長条件を変えた窒素

デルタドープ試料を作製して、光学特性を評価したとこ

ろ、3x1012/cm2ほどの窒素面密度を持つ試料で、これ

までよりずっと明るい発光中心が見つかった。GaAs中

の窒素による発光中心は、研究の歴史の長いGaP:N

に比べてよく分かっていないことが多く、バンドギャップ

内に見られるシャープな発光が何によるものかについ

てはまだ統一した見解が得られていない。図３に示すよう

な比較的低密度の発光中心である事から、孤立した窒素

原子ではなく、窒素原子２つ以上、または、窒素原子と意図していない不純物のペアによるも

のと考えられる。この発光中心は 5Kにおいて 650ps程度の短い発光減衰時間を示し（図

4(a)）、明るい発光中心ほど短い寿命を示した（図 4(b)）ことから、これが速い非輻射過程によ

図２ 単一NN4発光中心の磁場に対
する異方性。右はピークのエネルギ
ーと計算値の比較。 
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図３ 窒素デルタドープ GaAs
の発光スペクトルと、単一発
光中心のスペクトル。 
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るものではなく、輻射再結合寿命であることが

わかった。これは、これまで報告されてきたNN

ペアの寿命（~10ns）に比べて一桁以上短く、

GaP中のNNペアと比べると数十倍の発光レー

トに対応する。明るさの点でも、他のNNペアと

呼ばれる発光中心に対して３０倍程度明るかっ

た。そのような短い発光寿命を持ち、且つ明る

い発光中心を用いて、図 4(c)のような明瞭なア

ンチバンチングをGaAs中の不純物を用いて初

めて観測することが出
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図４ (a)650ps の短い発光寿
命。(b)明るさと発光レートの正
の相関。(c)アンチバンチング 

３． 今後の展開 

研究成果(1)および(2)で述べた、単一不純物の分光技術を用いることによって、明るさやエ

ネルギーの均一性・高い対称性などの優れた特長をもつ新しい不純物発光中心の効率的な

探索および、特定発光中心の選択的な成長法の実現に寄与できる事が期待される。本研究

で用いた材料は、III-V 族化合物半導体中の窒素等電子発光中心であり、電子を引きつける

タイプの中性の発光中心に限定されていた。そこで、例えば正孔を引きつけるタイプの不純

物の他、ドナー不純物、アクセプタ不純物などによる発光中心についても、有用な特性を持

つものがないか調べる必要がある。また、バルク結晶だけではなく、量子閉じ込めナノ構造

の付与による特性向上、外部電場による不純物発光中心の電荷制御、高い対称性を持つ発

光中心を利用したスピンメモリの研究なども重要なテーマである。 

研究成果(3)に述べたように、高い結晶品質を持つ GaAs 中の窒素由来発光中心で、発光

寿命が 650ps と短いことが分かった。この事は、もし束縛励起子のコヒーレンス時間が 1ns 強

程度あれば、フーリエ変換限界の条件が満たされ、不純物発光中心からの２光子干渉が起

こる可能性を示している。今後、この発光中心のエネルギーの均質性の向上をはかると共に、

コヒーレンス時間をフーリエ変換限界に近づけるための研究を行うことによって、独立した固

体中の量子光源からの完全な２光子干渉の実現に近づくものと期待される。 

 

４． 自己評価 

単一の発光中心の分光と、デルタドープ技術の組み合わせによって、発光中心の起源を

光学的に特定する方法を見つけることが出来た点は、今後の他の材料系への展開にとって

の基礎技術となるものと評価できる。また、単一発光中心に磁場を印加して、異方性を調べ

るための実験手法・解析手法の確立も、同様に未知の発光中心の探索にとって強力なツー

ルとなるものと期待される。GaAs中の明るい窒素発光中心の発見とそれによる単一光子発

生は、単に高いレートの単一光子発生というだけでなく、当初計画していた固体素子からの２

光子干渉に向けた重要な意味があった。初めに用いていたGaP:Nでは長い発光寿命のため

に、コヒーレンス時間もそれだけ長いことが要求され、可干渉性を持った光子の発生は難し

かったためである。GaAs:NではT2として 1ns程度が達成されればよく、大幅に緩和されたこと

になる。我々のGaAs:N試料ではまだエネルギーを揃えるという課題が残されているが、今後

の成長条件の最適化によってある程度揃えられると期待される。 
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５． 研究総括の見解 

     半導体への不純物添加の精密制御は半導体エレクトロニクスの極めて重要な技術である

が、これまでは不純物はキャリアを供給することによって化学ポテンシャルを制御するという

間接的手法しか利用されていなかった。不純物添加を精密に制御して単一の不純物が利用

できるようになると、その量子性を表に出した単一光子発生、もつれ合い光子対発生、スピン

メモリなどの新しい応用が拓けると期待される。池沢研究者は、III-V 族化合物半導体中の窒

素等電子発光中心を、単一発光中心の分光法によって詳しく研究し、量子光学的な応用の

可能性を探ることを目指して研究を進めた。具体的にはリン化ガリウム（GaP）結晶に窒素デ

ルタドープとその原子層レベルでの厚さ制御、および濃度制御、異なる結晶面（(001)面、

(111)面など）へのドーピングを行い、単一発光中心の偏光 PL を観測する手法を開拓し、発

光中心である N-N ペアの原子配置を精密に決定することに成功し、N-N ペアに束縛された

励起子の振る舞いについて詳細な知見を得たことは大きな成果である。また、GaP 系の成果

を単一光子源として有用性が高い短い発光寿命を持つ GaAs 系へつなげる挑戦を展開して

いる。 

     今後は、さきがけの成果を更に発展させ、より精密に単一不純物の位置と配列を制御し

た系を実現して単一発光中心の分光法を利用した物性研究を深化させると同時に、より実用

性の高い単一光子源の創成の研究にも取り組むことを期待する。 
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