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研究成果の概要（和文）：深紫外域における発光励起分光測定により、AlGaN系量子井戸構造における励起子分
子が巨大結合エネルギーを有することを明らかにし、励起子分子に対する局在効果と量子閉じ込め効果を分離し
て定量評価することに成功した。また、光ポンピングにより、自然放出光の高エネルギー側から深紫外誘導放出
光を観測した。誘導放出に対するしきい励起キャリア密度の温度依存性より、室温においても光学利得の生成機
構に励起子が関与していることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have clarified the huge binding energy of biexcitons in AlGaN-based 
quantum wells by means of photoluminescence excitation spectroscopy in the deep ultraviolet spectral
 range. We successfully evaluated the effect of localization on the biexciton binding energy 
separately from the effect of quantum confinement. In addition, we observed deep ultraviolet 
stimulated emission on the higher-energy side of spontaneous emission by optical pumping. Based on 
the temperature dependence of the threshold excitation carrier density for stimulated emission, we 
clarified that the formation of optical gain was excitonic in origin even at room temperature.

研究分野： レーザ分光法による半導体光物性評価

キーワード： 励起子分子　励起子　励起子工学　混晶半導体　窒化物半導体　量子井戸　局在化　低次元化

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
AlGaN量子井戸構造を対象とした深紫外誘導放出特性の評価により、室温においても光学利得の生成機構への励
起子の寄与を見出すことができた。この光学利得の生成機構への励起子の寄与はAlGaN量子井戸構造では初めて
の実験結果であり、励起子デバイスの実現性を示す重要な知見である。今後、励起子光物性に関する基礎研究と
発光デバイスに関する応用研究との融合が進み、励起子工学に関する研究開発分野の飛躍的な発展が期待できる
ことから、その学術的意義は大きいものと考える。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
結晶は一定の規則を持って周期的に配列した原子から構成されており、その構造の完全性が

有用な物性を得るために極めて重要であると考えられてきた。実際に、Si や GaAs などの半導体
結晶の場合、ほぼ不純物がゼロで欠陥のない大口径結晶の作製が実現されたことにより、半導体
デバイスが作製されている。結晶の完全性を乱す領域は、これまで排除すべき欠陥として捉えら
れてきた。しかしながら、欠陥は完全結晶には見られない興味深い物性を示すことが明らかにな
ってきており、結晶の完全性を乱す領域を導入することの有用性が我が国の複数の研究グルー
プから見出されはじめてきた。従って、結晶中の構造の乱れ（特異領域）を排除するのではなく、
完全性を乱す領域を意図的に導入した結晶を積極的に利用することにより、現在のエレクトロ
ニクス技術を超える特異構造を利用した新機能エレクトロニクスを創出するという発想が生ま
れた。そこで本研究では、混晶半導体における混晶組成揺らぎや低次元量子構造における量子サ
イズ揺らぎ等、結晶の構造的不完全性に起因した不均一局在系を結晶特異構造として捉え、不均
一局在系における励起子多体効果の基礎物性評価と光機能性探索に取り組むこととした。 
物質中の素励起である励起子は、電子と正孔がクーロン力により結合した準粒子であり、ワイ

ドギャップ半導体では室温においても安定に存在する。そのため、励起子の再結合過程が発光デ
バイスの内部量子効率を決定する重要な物理機構となる。研究代表者は、励起子の基礎的な光物
性解明と積極的な機能活用という励起子工学（Excitonics）の概念に則って、ワイドギャップ半導
体における励起子系の基礎物性評価と光機能性に関する研究に取り組んできた。特に、励起子が
高密度に生成された際に発現する励起子多体効果に着目し、2 つの励起子の結合状態である励起
子分子に関する研究分野を先導してきた。励起子分子の輻射再結合過程は、励起子分子を構成す
る 2 つの励起子のうち、一方の励起子を結晶中に残し、他方を光子として結晶外へ放出する過程
である。この励起子分子発光、即ち、励起子分子を始状態として励起子を終状態とした光学遷移
過程は本来的に反転分布状態にある。また、その過程には巨大振動子効果が働き、極めて大きな
振動子強度が期待される。従って、励起子分子の輻射再結合過程はレーザ作用という観点からは
理想的な光学遷移過程であり、次世代の超低閾値半導体レーザへの応用が期待される。これまで
に、バルク 2 元化合物結晶中の励起子分子に関しては、その基礎物性が理解されてきたものの、
混晶局在系や低次元系における励起子分子の挙動に関しては未だ解明されていない点が残され
ており、その光機能性に関しても検討すべき点が多い。特に、励起子分子の輻射再結合過程によ
る光学利得の生成機構に関しては、ZnCdSe多重量子井戸構造を対象としたKrellerらの報告[Phys. 
Rev. Lett. 75, 2420 (1995)]や ZnSe 単一量子井戸構造を対象とした研究代表者らの報告[Phys. Rev. 
B 52, R2289 (1995)]に端を発し、ZnCdS 多重量子井戸構造を対象とした研究代表者らの報告[Appl. 
Phys. Lett. 70, 1429 (1997)]が続いたが、励起子分子の効果を室温で出現させるに至らず、デバイ
ス応用にも結び付いていない。また、デバイス開発が先行している InGaN 系青紫色量子井戸レ
ーザ構造に関しては、その基礎物性の理解が十分ではなく、レーザ発振に対するキャリア密度の
閾値も高く、光学利得生成に対する励起子や励起子分子の寄与を確認するに至っていない。そこ
で本研究では、不均一局在系という結晶特異構造における励起子多体効果の基礎物性を解明す
ることにより、結晶特異構造を活用した高機能かつ高効率な励起子系発光デバイスの創出を目
指した。 
 
２．研究の目的 
本研究で対象とした結晶特異構造は、混晶半導体における混晶組成揺らぎや低次元量子構造

における量子サイズ揺らぎ等、結晶の構造的不完全性に起因した不均一局在系である。励起子工
学の観点から、不均一局在系における励起子多体効果の基礎物性を解明し、その光機能性を探索
した。励起子系の局在性と多体効果、次元性と多体効果との相関を解明した上で、不均一局在系
という結晶特異構造を活用した、未だ実現されていない高機能かつ高効率な励起子系発光デバ
イスの設計指針を得ることを目的とした。また、本研究を遂行することにより、これまでは主に
基礎物理学的興味からのみ行われてきた励起子系光物性に関する基礎研究を半導体発光デバイ
スの応用研究と結び付けることが可能となり、基礎研究と応用研究の融合を図ることにより、こ
れまでにない新規な学問領域の開拓を目指した。 
 
３．研究の方法 

AlGaN および InGaN 混晶不均一系、さらに、それらを活性層とする量子井戸構造の高密度励
起下における輻射再結合過程に着目し、波長可変色素レーザを用いて励起子系発光の励起スペ
クトル分光を行った。励起子と励起子分子のストークスシフト、励起子分子の結合エネルギー等
を定量的に導出し、励起子分子の結合エネルギー増大に対する局在効果と量子閉じ込め効果を
分離して定量的に評価した。また、極低温から室温までの温度領域に加えて、室温よりも高温領
域における発光励起分光測定を行った。励起子と励起子分子のストークスシフトの温度依存性
を導出し、励起子分子の熱的安定性や結合エネルギーに対する局在の効果を定量的に解析した。
さらに、励起子間や励起子分子間の非弾性散乱過程に与える局在の効果を解析した。 



次に、時間分解発光分光法による発光ダイナミクスの測定により、高密度励起子系の輻射およ
び非輻射再結合レートに対する局在の効果を解析した。輻射および非輻射再結合レートを導出
する上で、測定試料の内部量子効率を正確に見積もることが重要となり、これまでの研究により
提案した内部量子効率の実験的な導出法に加えて、新たに励起子レート方程式を用いた発光効
率曲線の解析を導入することにより、信頼性の高い内部量子効率の実験的評価法を導出した。 
光機能性の評価に関しては、光ポンピングによる誘導放出特性の評価を行い、光学利得の生成

機構への励起子多体効果の寄与を考察した。 
 
４．研究成果 
(1)不均一局在系における励起子多体効果の基礎物性評価 
 AlxGa1-xN/AlyGa1-yN 量子井戸構造（x=0.6<y）における励起子分子結合エネルギーの井戸層の膜
厚依存性および障壁層の混晶組成比依存性を定量的に評価した。まず、障壁層の膜厚を 7 nm、
Al 組成比を y=0.7 に固定し、井戸層の膜厚を変化さ
せた 4 種類の量子井戸試料（Lw=0.9, 1.2, 1.5, 2.0 nm）
における励起子分子結合エネルギーを導出した。そ
の結果、井戸幅を 2.0 nm から 1.5 nm に薄くすると励
起子分子結合エネルギーは 136 meV から 146 meV に
増大し、井戸幅をさらに 1.2, 0.9 nm と薄くすると、
励起子分子結合エネルギーは逆に 112, 106 meV と減
少した。GaAs 量子井戸構造における励起子分子結合
エネルギーの井戸幅依存性の実験結果と比較する
と、Al0.6Ga0.4N/Al0.7Ga0.3N 量子井戸構造では、特に井
戸幅が薄い場合、励起子分子に対する量子閉じ込め
効果が十分ではないことが示唆された。そこで、障壁
層のAl組成比を増大させて励起子分子に対する量子
閉じ込め効果の増強を図った。その結果、図 1 に示
したように、井戸幅 1.2 nm の量子井戸試料では混晶
障壁層の Al 組成比を y=0.70 から 0.74 に増加すると
励起子分子の結合エネルギーは 112 meV から 162 
meV に大幅に増大した。また、井戸幅が 1.5 nm の量
子井戸試料でも混晶障壁層の Al 組成比を y=0.70 か
ら 0.84 に増加すると励起子分子の結合エネルギーは
146 meV から 174 meV に増大した。この結合エネル
ギーの増大は、伝導帯および価電子帯オフセットの増大により、励起子分子に対する量子閉じ込
め効果が増強されたことを反映したものであると考えられる。AlxGa1-xN 混晶不均一系では、励
起子分子の結合エネルギーが局在の影響を受けて大きく増大することを定量的に明らかにして
おり、本研究により、励起子分子の結合エネルギー増大に対する量子閉じ込め効果を局在効果と
分離して定量評価することに成功した。 
 
(2)高温領域における励起子多体効果の動的挙動 

AlxGa1-xN 量子井戸構造における高密度励起子系の動的挙動を解明するために、
Al0.6Ga0.4N/Al0.7Ga0.3N 量子井戸構造（井戸層幅 2nm、障
壁層幅 7nm）を対象として、極低温から室温までの温度
領域（ 4~300K）に加えて、室温よりも高温領域
（300~750K）における発光および発光励起分光測定を
行った。励起子分子の輻射再結合過程による発光線な
らびに発光励起スペクトルにおける励起子分子の 2 光
子共鳴線は 750K まで明瞭に観測され、励起子分子が
750K まで安定に存在することを明らかにした。また、
図 2 に示したように、室温よりも高温領域では、温度上
昇とともに励起子分子発光線（M）の低エネルギー側に
複数の発光線が顕在化する様子を観測した。それらの
発光線の起源を明らかにするために発光励起分光を行
ったところ、励起子分子の発光線と同様に、励起子共鳴
に加えて励起子分子の 2 光子共鳴が明瞭に観測された。
励起子および励起子分子の発光線とのエネルギー間隔
を考慮すると、それらの発光線は、励起子と励起子分子
との間の非弾性散乱による発光線（PXM）、励起子分子と
励起子分子との間の非弾性散乱による発光線（PM）であ
ることを明らかにした。それらの非弾性散乱に起因し
た発光線は、室温以上の高温領域において温度上昇と
ともに徐々に顕在化していくことから、温度上昇に伴う熱エネルギー増大の影響を受けて、励起
子と励起子分子の占有状態が局在状態から非局在状態へ変化することに起因した散乱確率の向

図 1. AlGaN 量子井戸構造における励起
子分子結合エネルギーの井戸層幅およ
び障壁層組成比依存性. 

図 2. AlGaN 量子井戸構造の(a)500K と
(b)750K における PL スペクトルの励起
パワー密度依存性. 



上を反映した現象であると考えられる。 
 
(3)輻射・非輻射再結合ダイナミクスと内部量子効率の評価 
 不均一局在系における励起子系の輻射および非輻射再結合レートを評価する上で内部量子効
率の値が必要となる。本研究では、信頼性の高い内部量子効率の導出法について検討した。内部
量子効率は、PL 強度の温度および励起パワー密度依存性から評価し、励起子レート方程式モデ
ルを用いてその励起パワー密度依存性を解析した。一方、時間分解発光分光法により輻射および
非輻射再結合寿命を導出し、その温度依存性および
励起エネルギー密度依存性の解析結果を上述した解
析結果と比較し、内部量子効率の導出法および励起
子レート方程式モデルの妥当性について考察した。
励起子レート方程式モデルでは内部量子効率は積分
発光強度の関数として = 1/[1 + /( + )]と
表される。ここで、 = ， = / で
あり、D は非輻射再結合中心（NRC）の密度、 Wnrは
NRC における非輻射再結合レート、Wrは輻射再結合
レート、 Wtr は NRC への捕獲レート、k は定数であ
る。図 3 に AlxGa1-xN 量子井戸構造に関して、励起子
レート方程式モデルから導出した / = / の
温度依存性を示す。 / は温度上昇に伴い増大して
いることが分かる。これは、 の増大と の減少を
反映したものと考えられる。次に、輻射再結合寿命

および非輻射再結合寿命 の温度依存性を導出
し、 の温度依存性を励起子の非局在化に基づく非
輻射再結合モデルにより解析した。このモデルにお
いて は， = √ exp(− ⁄ )と表される。 √
は NRC の捕獲断面積、NRC の密度、励起子の熱速
度の積で表されるパラメータであり、 は励起子の局在の度合いを表すパラメータである。図 3
に励起エネルギー密度 0.002, 0.02, 0.2, 2 µJ/cm2 における √ の温度依存性を示す。 √ は

/  とほぼ一致していることが分かる。 √ と / は同一の物理量を示しているため、この結
果は内部量子効率の導出法と励起子レート方程式モデルによる解析方法の妥当性を示すもので
ある。また、 √ は励起エネルギー密度の増大に伴い減少していることが分かる。これは、主
に励起キャリア密度の増大に伴う の減少を反映したものと考えられる。 の温度依存性は励
起子の非局在化の影響を反映しているため、 の減少は励起キャリア密度の増大に伴い、励起子
の非局在化が抑制されることを示しているものと考えられる。 
 
(4)光ポンピングによる深紫外誘導放出光の観測 

UV-C帯に基礎吸収端を有するAlxGa1-xN量子井戸構造
を対象として、光ポンピングによる誘導放出の測定を行
った。測定に用いた試料は、c 面サファイア基板上に成
長された Al0.45Ga0.55N/Al0.55Ga0.45N 量子井戸構造である。
井戸層幅は 2 nm、障壁層幅は 7 nm であり、量子井戸領
域（3 周期）は光閉じ込め層により挟まれた構造である。
励起光源には、Xe-Cl エキシマレーザ励起色素レーザの
第 2 高調波(240 nm)を用いた。図 4 に室温 295K におけ
る PL スペクトルの励起パワー密度依存性を示す。励起
パワー密度の増大に伴い、自然放出光の短波長側に誘導
放出光が観測された。誘導放出に対するしきい励起キャ
リア密度は、10K では 1.4×1018cm-3、295K では 3.6×
1018cm-3 であった。励起子モット転移密度を計算すると
約 3×1018cm-3となることから、低温領域だけではなく、
室温付近においても励起子が誘導放出機構に関与して
いると考えられる。また、誘導放出光のスペクトルには
微細構造が観測された。微細構造の波長間隔は、共振器
長から見積もられる値とほぼ一致しており、この構造は
ファブリペロー共振器の縦モードであると考えられる。誘導放出光スペクトルに縦モードが観
測されたことから、光励起レーザ発振の観測に成功した。これらの測定結果は、AlxGa1-xN 量子
井戸構造のレーザ発振機構への励起子の関与を示す初めての実験結果であり、励起子デバイス
の実現性を示す重要な知見である。励起子が関与した光学利得生成機構の詳細を解明すること
が今後取り組むべき重要な研究課題となる。 

図 3. AlGaN 量子井戸構造における /
と √ の温度度依存性. 
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