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Abstract 
 

GaAs-based Quantum dot (QD) laser diodes have been studied because they have advances of low threshold 
current density and high thermal stability. Since a Photoluminescence (PL) measurement is sensitive for the electronic 
structures in the QD, this is very useful tool for understanding the physical properties. A PL peak energy of GaAs QDs 
first obeyed the Varshni’s curve up to 100 K and deviated to lower energy around 150 K. This red-shift had been 
explained by QD size distribution and steady state model. In contrast, we have found an additional thermal behavior 
that PL peak energy increased and followed again to the Varshni’s curve above 200 K. For such the anomalous 
temperature dependence, we focused on the difference in the inclination of temperature dependence between low and 
high temperature regions. We applied the temperature variation of transition energy described by the Bose-Einstein 
equation to the anomalous temperature dependence for red and blue-shift, respectively. It was found that small QD (QD 
height of 4.2 nm) and large QD (QD height of 5.7 nm) were dominant PL emission at below and above 200 K, 
respectively. It was suggested an anomalous temperature dependence was come from a change of dominant PL emission 
from small to large QD with increasing temperature. The change for the inclination of the temperature dependence 
could be explained by the relationship between QD size and electron-lattice interaction. 
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1. はじめに 

 

近年、世界中でやり取りされる情報量の増大にともな

い、高速で大容量な情報伝達システムが求められている。

その解決策として光ファイバー通信が挙げられる。光フ

ァイバー通信は従来の電気通信と比較して、光を用いる

ため情報の秘密保持が容易であり、ノイズが生じないと

いう利点がある。また、光源にレーザー光を用いること

により指向性の高さと波長の単色性から、長距離間を高

速に通信できる。加えて、ファイバー中に複数の波長の

光を同時に導入させることで多数のファイバーを用いた

ときと同様な多量の情報を送受信できる光多重通信方式

が考案されている。この、光多重通信方式に用いられる

レーザー光源には複数発光波長の高い制御性と温度安定

性が求められている。特に後者は、外部およびデバイス

内部の温度上昇によって発振しきい値電流が増加し、発

光出力が低下するという課題があるためである。これは 
a) 工学専攻 エネルギー系コース 大学院生 

b) 物質・材料研究機構 主幹研究員 

c) 電子物理工学科 特任教授 

d) 電子物理工学科 教授 

発光層に用いられる半導体材料のバンドギャップが温度

によって変化することやキャリア分布に温度による広が

りがあること等の理由により発光波長が変化することが

一つの要因である。これらの条件を満たす素子として発

光活性層に量子ドット(Quantum Dot: QD) 構造を採用し

た QD レーザーダイオードが挙げられる 1）。QD 構造は 3
次元の全てがナノオーダーサイズであり、この結果すべ

ての方向からキャリアの閉じ込めが生じる。これにより

電子および正孔のエネルギー準位が離散化し、その状態

密度関数がデルタ関数となる。この結果、キャリア分布

における温度の広がりが減少し、動作温度上昇に伴う発

振しきい値電流の増加が抑えられ、低消費電力化も実現

できる。ただし、現時点では QD レーザーの実現には至

っていない。前述した複数発光波長の高い制御性と温度

安定性を実現するには、結晶品質のよい均一な QD 構造

が必要なためであるが、いまだ十分な QD 構造が作製で

きていないことに加えて、現状の QD 構造の発光特性に

課題や不明な点が確認されているためである。 
QD 構造の一般的な作製法として格子定数差を利用し

た Stranski-Krastanov (S-K) モードによる作製法 2)がある。

ただし、単一の QD では発光強度が低いために高密度の

液滴エピタキシー成長 GaAs 量子ドットの二峰性サイズ分布によるフォトルミネッセンスピークエネルギー温度依存性への影響 73



QD 作製が求められるが、S-K モード作製法では高い面内

密度の QD 作製が難しい。更に、歪を利用した自己成長

モードを利用するため様々なサイズの QD が形成されて

しまい、発光波長の制御が困難という課題もある。そこ

で S-K モードに代わる作製法として液滴を利用した格子

整合型の液滴エピタキシー (Dloplet Epitaxy: DE) 法が考

案された 3)。これによって結晶欠陥が少なく高い面内密

度の QD を作製することが可能となったが、同法も自己

成長モードを利用した作製法であるため QD サイズは不

均一である。QD サイズ分布や面内密度等は発光特性に大

きく影響すること 4)が分かっているため QD 構造と発光

特性の評価が重要となる。 
QD 構造の発光特性評価にはよくフォトルミネッセン

ス (Photoluminescence: PL) 法が用いられており、多くの

研究成果が報告されている。しかしながら、S-K モード

で作製された QD 試料の発光ピークエネルギー温度依存

性において、極低温から 100 K 付近で Varshni の経験式か

ら算出される期待エネルギーよりも低エネルギー側にシ

フト (red-shift) する事が報告されている。QD 試料に対し

てのみ現れるこの現象は、QD サイズのばらつきを考慮し

た定常状態モデルを用いて説明がされている 5)。これに

対して我々は、DE 法で作製された GaAs QD 試料におい

て、極低温から 100 K の温度範囲における red-shift を示

した後で 200 K 以上の更なる温度上昇により高エネルギ

ー側にシフト (blue-shift) して再び期待値に一致する特

異な温度依存性を観測した。当研究グループでは

Sanguinetti らの定常状態モデル 5)を元にしたキャリア再

分配モデルを用いた説明を試みている 6)が、いまだ明確

な説明には至っていない。そこで本報告では、観測され

た特異な温度依存性を説明するために、QD の発光ピーク

エネルギーに大きな影響を与えるQDサイズに着目した。

先述したように、現在の技術では均一なサイズの QD 試

料を作製することは難しく、QD サイズ分布に不均一性を

持っている。この QD サイズ分布の不均一性と発光ピー

クエネルギーの関係性を議論し、その結果を用いて QD
試料における発光ピークエネルギーの特異な温度依存性

の原因を明らかにすることを目的とした。 
 
2. 実験 

 

2.1 試料詳細 

 

 本研究で用いた GaAs QD 試料は、半絶縁性 GaAs(100)
基板上に以下の手順で成長させた (図 1)。まず、基板上

に 300 nm の GaAs と 100 nm の Al0.3Ga0.7As を分子線エピ

タキシー法で成膜した。その上に DE 法で GaAs QD を作

製した。具体的には、まず 200℃の雰囲気中で Ga を 3 
monolayer 供給して Ga 液滴を形成し、その後に As を

2.0×10-4 Torr で供給することで QD 化させた。次に、作製

されたGaAs QDの上にAl0.3Ga0.7Asを50 nm積層した後、

キャップ層として GaAs を 10 nm 成膜した。なお、本研

究で用いた試料は原子間力顕微鏡  (Atomic Force 
Microscope: AFM) による観察測定を目的として、最表面

に同一条件で GaAs QD を作製した。図 2 には試料表面に

作製された GaAs QD の AFM 観察画像を示す。簡易的な

画像解析から高さ 7 nm、直径 30 nm 程度の大きさの GaAs 
QD が形成されていると見積もられた 7)。 
 
2.2 実験方法 

 

PL 測定は励起光光源として波長 473 nm の半導体レー

ザーを使用し、試料表面の GaAs QD 側から照射した。表

面からの発光再結合信号は電荷結合素子検出器で検出し

た。励起光強度は 6.5 mW であり、測定温度は 4.3 から

300 K まで変化させた。図 2 の AFM 画像から QD の直径

および高さの分布を見積もり、得られた値を用いて

nextnano モデルシミュレーションソフトによるシミュレ

ーションを実施し、期待される発光ピークエネルギーを

計算した。 

図 1. 試料詳細 

図 2. GaAs QD 試料表面における QD の

AFM 観察画像 
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3. 実験結果および考察 

 

図 3 に GaAs QD 試料の 4.3 K における PL スペクトル

を実線で示す。1.745 eV に GaAs QD 起因と思われる発光

ピークが観測された。ここで、QD サイズ分布による影響

を詳細に議論するために、AFM 測定画像の詳細解析を行

った。AFM 観察画像から QD の高さ分布と直径分布に変

換し、正規分布関数でフィッティングを行ったところ、

QD 高さおよび直径の最頻値としてそれぞれ 5.1 と 17.1 
nm が得られた。これらの数値を用いた nextnano の計算

結果からそれぞれの QD サイズで期待される発光ピーク

エネルギーを計算した。その結果、QD の直径変化よりも

高さ変化の方が発光ピークエネルギーに大きく影響を及

ぼすことが分かった。そこで、計算の簡易化のために QD
の直径を 17.1 nm に固定し、高さのみを変化させて計算

を実施した。図 3 には QD の高さ分布を発光ピークエネ

ルギー分布に換算したものを棒グラフでプロットした。

図から明らかなように、期待される発光ピークエネルギ

ー分布と PL スペクトルが良い一致を示したことから、

GaAs QD 試料の PL スペクトルは様々なサイズの QD か

らの発光が重複したものであると分かった。 
 次に PL ピークエネルギー温度依存性に観測された特

異な温度依存性の要因について議論する。図 4 に PL ピ

ークエネルギーの温度依存性を示す。前述したように、

極低温から 100 K 付近で red-shift を示し、更に温度が上

昇すると 200 K 付近から blue-shift して Varshni の経験式

から算出される期待エネルギーに再び近づいた。当研究

グループでは Sanguinetti らの定常状態モデル 5)を元にし

たキャリア再分配モデルを用いた説明を試みている 6)が、

いまだ明確な説明に至っていない。そこで今回、図 4 の

破線で示した温度 (200 K) を境に、発光に関与する QD
の大きさが異なる可能性に着目した。PL ピークエネルギ

ーの温度変化を表す式として Varshni の経験式ではなく、

以下の式、 

を用いた。ここで�g���は 0 K における GaAs QD のバン

ドギャップエネルギー、αは電子格子相互作用の強さを表

すパラメータ、θは平均フォノン温度である。式 (1) は温

度上昇による遷移エネルギー減少が Bose-Einstein 分布を

考慮したフォノン放出および吸収に比例することを表し

た式である 8)。フィッティングは 200 K を境に、低温側 
(4-200 K) と高温側 (200-300 K) の二つの温度領域に分

けて実施した。図 4 に低温および高温度域のフィッティ

ング結果をそれぞれ赤線および青線で示し、その時のベ

ストフィットパラメータを表１に示す。表１には、それ

ぞれの温度領域のフィッティングで得られた�����の値

を用いて nextnano により逆算した QD の高さも示した。 

 
フィッティング結果より GaAs QD の PL ピークエネル

ギー温度依存性は異なるサイズの QD によって構成され

ており、200 K 以下の低温領域ではサイズの小さい QD 
(高さ 4.2 nm) が、200 K 以上の高温領域では大きい QD 
(高さ 5.7 nm) からの発光が支配的であり、それぞれの温

度変化が大きく異なるために特異な温度変化が現れたと

����� � ����� � 2α
��� ���� � �

 (1) 

 4-200 K 200-300 K 

����� (eV) 1.74 1.70 

α (eV) 0.09 0.03 

θ (K) 248 252 

QD の高さ (nm) 4.2 5.7 
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図 3. 4.3 K における PL スペクトルと QD サイズ

毎の遷移エネルギーを考慮したサイズ分布 
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図 4. PL ピークエネルギー温度依存性に対する

フィッティング結果 

表 1. フィティングパラメータ 
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いうことが示唆された。 
 ここで、PL ピークエネルギー温度変化の傾きが、小さ

い QD と大きい QD で異なる理由をフォノンの影響の観

点から考察した。フォノンには音響 (Acoustic) モードと

光学(Optical)モードがあり、さらにその 2 つに対して縦波 
(Longitudinal) モードと横波 (Trasversal) モードが存在す

る。つまり組み合わせによって LA、LO、TA、TO の 4 種

類が存在する。これらのうち縦波音響モード(LA)フォノ

ンは結晶の格子を変形させてエネルギーバンドに変化を

もたらすことが知られており、これは電子格子相互作用

の一種である変形ポテンシャル相互作用と呼ばれる 9)。

さらに Zhao らは LA や LO などの音響モードフォノンに

は結晶サイズが小さくなるにつれてそのエネルギーが増

加するサイズ効果が存在することを報告した 10)。図 5 は

Zhao らが報告した、結晶サイズによる CuCl ナノ結晶の

光吸収量の変化である。この図において、LA フォノンエ

ネルギーは非常に鋭い光吸収として現れているゼロフォ

ノンラインとその低エネルギー側に現れているフォノン

サイドバンドとのエネルギー差で定義される。結晶サイ

ズが小さくなるにつれて (A→H)、LA フォノンエネルギ

ーが大きくなったと報告されている。LA フォノンエネル

ギーの増加はフォノンが電子に与える影響、つまり電子

格子相互作用の強さが大きくなることを示しており、こ

の影響は式 (1) のαの増加として現れる。したがって、今

回の GaAs QD 試料において 200 K を境に PL スペクトル

に寄与する QD サイズが、小さな QD から大きな QD へ

変化したことで LA フォノンエネルギーのサイズ効果に

よってαの値が小さくなり、PL ピークエネルギー温度依

存性の傾きが緩やかになったと理解できる。これらの変

化が、red-および blue-shift を示す特異な温度変化として

観測されたと結論付けた。 

ただし、それぞれの QD の離散化準位から障壁層まで

の活性化エネルギーも考慮する必要がある。小さな QD
に注入されたキャリアは高温側では容易に熱脱出できる

ため、温度上昇によって小さな QD からの発光割合が減

少したと理解できるが、大きな QD は活性化エネルギー

が大きく、ほぼ全ての温度範囲で注入されたキャリアは

井戸内にとどまり発光再結合に至ると予想される。この

ことは低温領域でも大きな QD からの発光が観測される

ことを意味しており、今回の結論とは矛盾する。従って、

サイズ分布の二峰性と現在議論しているキャリア再分配

モデルを組み合わせた議論が必要と考える。 
 

4. 結論 

 

 本研究では、DE 法で作製した GaAs QD 試料における

PL ピークエネルギー温度依存性に観測された、特異な温

度依存性の要因を QD サイズ分布の不均一性と PL ピー

クエネルギー温度変化から議論した。本研究では、温度

上昇による遷移エネルギー変化が Bose-Einstein 分布を考

慮したフォノン放出および吸収に比例するとしたVinaら
の式を用いて、二つの温度領域それぞれにフィッティン

グを行った。その結果、200 K を境に低温領域では小さい

QD が、高温領域では大きな QD が主な発光要因であるこ

とが分かった。また、QD サイズが大きくなると電子相互

作用の強さを表すパラメータαが減少するため、遷移エネ

ルギー (PL ピークエネルギー) の温度変化の傾きが緩や

かになることも分かった。したがって、我々は、特異な温

度依存性の要因は二つの QD サイズ分布 (二峰性分布) 
であると結論付けた。ただし、それぞれの QD の離散化

準位から障壁層までの活性化エネルギーを考慮すると、

サイズ分布の二峰性だけでは説明には不十分であり、キ

ャリア再分配モデルを組み合わせた新たなモデル構築が

必要である。 
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