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研究成果の概要（和文）： 原子レベルで制御可能な超精密結晶成長技術を用いて III-V 族半導

体への希土類元素添加を行い、発現する発光機能や磁気機能について調べた。発光機能に関し

ては、半導体母体を介した超高速なエネルギー伝達機構を明らかにするとともに、電流注入に

よる新しい窒化物半導体赤色発光デバイスを世界に先駆けて開発した。一方、磁気機能に関し

ては、キャリア誘起室温強磁性を実証するとともに、光・磁気融合デバイスの実現可能性を明

らかにした。 

 
研究成果の概要（英文）： We have doped rare-earth (RE) elements to III-V semiconductors using 

atomically-controlled crystal-growth techniques and investigated luminescent and magnetic properties 

due to RE ions.  Ultrafast energy transfer from the host to RE ions was revealed in the materials.  The 

first demonstration of red emission was succeeded in a nitride-based light-emitting diode with Eu-doped 

GaN.  The room-temperature ferromagnetism was proved to be induced by carriers.  The feasibility to 

develop new opto-magnetic devices was also confirmed. 
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１．研究開始当初の背景 

絶縁体や金属に添加された希土類元素の
発光機能や磁気機能は良く知られており、蛍
光体や希土類磁石として既に実用化されて
いる。ここでは、いずれも発光機能、磁気機
能という独立した、単一の機能が用いられて
いる。また、これまでの希土類材料研究は経
験に基づく試行錯誤の形態であり、希土類添
加に関する精密制御（添加サイトや周辺局所

構造）やエネルギー伝達機構の理解によるマ
テリアルデザイン的思考が欠落しており、十
分に希土類元素の特性を活用しているとは
言い難いのが現状である。 

 

２．研究の目的 

本研究では、半導体へ原子レベルで制御し
て添加された希土類元素を研究対象とし、希
土類元素特有の発光機能や磁気機能は勿論
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のこと、それらを融合した新機能性を開拓す
る。また、それを活用した新機能デバイスの
創出可能性を明らかにする。一方、そこで得
られたマテリアルデザイン的知見を基にし
て、安定で高効率な希土類添加窒化物半導体
からなる新規蛍光体の創製を目指す。 
 

３．研究の方法 

 本研究では、希土類元素の添加母体として、
物性がよく調べられており、原子層レベルで
の結晶成長が可能なⅢ-Ⅴ族半導体（GaAs, 

GaN 系）を取り上げる。希土類元素の添加手
法として有機金属気相エピタキシャル
(OMVPE)法と分子線エピタキシャル (MBE)

法を用い、３つの課題に取り組む。 

(1) 原子レベルで制御された希土類ドーピ
ング技術の構築や励起・緩和に係わるエネル
ギー伝達機構の解明を行い、波長超安定新規
半導体光源といった新機能光デバイスの創
出を目指す。 

(2) 磁気機能にも着目し、発光機能と磁気機
能を有する新しいスピントロニクス材料と
しての可能性を明らかにし、円偏光発光ダイ
オード(LED)／レーザ、スピントランジスタ
やトンネル磁気抵抗デバイス等の創出を目
指す。 

(3) ここで得られた希土類精密添加技術と
エネルギー伝達機構を基にして、ディスプレ
イや照明に適用可能な新規窒化物蛍光体の
創製を目指す。 

 
４．研究成果 

(1) Er 周辺局所構造と発光機能： Er,O 共添
加 GaAs (GaAs:Er,O)における電子スピン共鳴
（ESR）の解析より、Er 同士が酸素を介して
反強磁性的交換相互作用で結ばれた Er-2O 局
所構造モデルを新たに提唱した。さらに、Er

濃度依存性測定より、濃度の高い試料の線幅
の増大が、磁気双極子相互作用だけでは説明
できないことが明らかとなり、前述のモデル
を支持する結果となった。また、Er-2O 発光
への強磁場印加効果を解析し、Er-2O センタ
ーへの最近接 As サイトの歪み効果を明らか
にした（図１）。 

  

図１ Er-2O センターへの最近接 As サイトの歪み効果 

(2) Er の励起・緩和機構の解明： GaAs:Er,O

のポンプ・プローブ光反射率測定において、
Er濃度に依存してピコ秒の時間スケールで発
現する特徴的な光励起キャリアの緩和プロセ
スを見出した。また、その超高速な緩和プロ
セ ス は GaAs:Er,O を 活 性 層 と し た
GaInP/GaAs:Er,O/GaInP ダブルヘテロ構造レ
ーザにおいても確認された。一方、その超高
速なキャリア緩和を最大限に活用し、
GaAs:Er,O 表面からの THz波放射の観測に初
めて成功した。 

(3) 光利得の評価：  Variable Stripe Length 

(VSL)法により、GaAs:Er,O における光利得の
存在を確認するとともに、Er 発光強度と正の
相関を示すことを明らかにした。また、光励
起下において、1.5m 帯透過光の増大現象を
初めて観測した。 

(4) ダブル励起機構を有する発光デバイス
の作製と Er 発光の評価： GaAs:Er,O を光ガ
イド層とした GaInAs 量子井戸レーザダイオ
ードを作製した。光励起下において GaInAs

量子井戸準位と Er イオンとの共鳴励起現象
を初めて観測した。 

(5) Eu 添加 GaN の OMVPE 成長とそれを活
性層とした赤色 LED の作製： OMVPE 法を
用いて、高品質な Eu 添加 GaN (GaN:Eu)層を
活性層とした LED を作製し、室温・室内灯下
において目視可能な赤色発光を得ることに
世界で初めて成功した（図２）。 

  

図２ Eu添加GaNを活性層とした赤色 LEDにお
ける Eu 発光スペクトルの印加電圧依存性 

(6) Eu 添加 GaN 赤色 LED の高輝度化： 

OMVPE 成長条件が Eu 発光強度に大きな影
響を与えることを見出した。特に、反応管圧
力の効果は甚大で、大気圧とすることにより
Eu 発光強度は一桁、増大し、LED 光出力と
して 17 W（外部量子効率：0.04 %）を実現
した。また、デバイス構造において GaN:Eu

活性層厚を増大させることにより、光出力 50 

W（0.13 %）を達成した。現在、光出力は



 

 

93 W（0.23 %）に達しており、もう一桁の
増大で実用化の目処が立つ段階に達してい
る（図３）。 

(7) GaN における Eu 発光中心の直接的評価
と不純物共添加効果の解明： 励起波長を連
続的に変化させ Eu イオンを直接励起する
Combined Excitation-Emission Spectroscopy 

(CEES)法により、GaN:Eu には局所構造の異
なる、尐なくとも 8 種類の Eu 発光中心が共
存すること（図４）、そのいくつかは GaN 母
体励起ではエネルギー伝達効率が悪く、発光
に寄与しない Eu 中心であること、OMVPE 成
長条件により、それらの相対比率を変化させ
ることができることを明らかにした。一方、
Mg を共添加することにより、Eu-Mg 複合発
光中心が形成されること、その発光強度は従
来の Eu 発光中心より増大することを新たに
見出した。 

 

図４ Eu 添加 GaN における CEES プロット 

(8) 低温成長・Si 同時ドーピングによる磁化
特性の向上： 300℃の低温成長により、２次
相のないGd濃度 13%のGaGdN強磁性半導体
の成長が可能であることを明らかにした。こ
れにより飽和磁化の大幅な増大を確認した
（図５）。また、Si の同時ドーピングにより

更なる飽和磁化の増大を観測した。XAFS 測
定により低温成長 GaGdN では磁性不純物 Gd

は Ga サイトを置換していることを明らかに
した。 

(9) 磁性層を含む多重量子井戸構造での発
光・磁気機能の評価： GaGdN/AlGaN 多重量
子井戸(MQW)構造では、キャリア誘起強磁性
が促進され、単層の GaGdN より大きな磁化
が確認された。さらに、磁性原子による有効
内部磁場のためにフォトルミネッセンス(PL)

ピークは磁場中において大きなレッドシフ
トを示した。 

(10) ナノロッド構造による形状磁気異方性
の実現： GaGdN/GaN 多層構造成長によりア
スペクト比の大きなナノロッド構造を形成
することで、形状磁気異方性による成長面に
垂直方向磁化の増大を実現した（図６）。 

約900 nm

Si substrate
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[%]

アスペクト比
(H:D)
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A 1×10-9 1.2 20:1 0.97

B 2×10-9 2.2 8:1 0.94

C 3×10-9 8.7 5:1 0.28

アスペクト比(H/D)の増加⇒残留磁化比の増加  

図６ GaGdN ナノロッド構造におけるアスペクト比と
残留磁化の垂直/水平方向比の関係 

(11) 可視光発光室温強磁性の実現： 希土類
Gd 添加 InGaN について検討し、最適成長条
件を明らかにした。成長した InGaGdN におい
て、In 組成に対応した波長での PL 発光を観
測するとともに、室温強磁性を確認した。
InGaGdN/GaN MQW 構造において、InGaGdN
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図３ Eu 添加 GaN LED 光出力増大の推移 
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図５ 低温成長した GaGdN の磁化－磁場依存性 



 

 

単層膜より磁化が増大した（図７）。GaN 層
からキャリアが InGaGdN 層に流れ込むこと
によるキャリア誘起強磁性と理解される。
GaN 層に Si を添加した場合には更に磁化が
増 加する ことが 確認さ れた。 一方、
InGaN/GaGdN MQW 構造を成長し、室温 PL

発光を観測した。キャリア誘起強磁性が抑制
される構造のため、磁化の低下が確認された。
InGaGdN/GaN 多重量子ディスク構造の成長
に成功した。また、InGaGdN/GaN MQW 層を
活性層とした円偏光発光デバイス構造を成
長し、PL 発光を観測した（図８）。 
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図７ InGaGdN/GaN MQW 構造と InGaGaN 単層に対す
る磁化－磁場依存性 
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図８ InGaGdN/GaN MQW 層を活性層とした LED 構造
と PL 発光スペクトル 

(12) 新しい希土類添加強磁性半導体の開
発： Dy 添加 GaN を成長し、Dy に起因した
PL 発光、室温強磁性、MCD 信号の増加を観
測し、強磁性半導体として GaDyN が有望で
あることを確認した。GaDyN/AlGaN MQW 構
造において、室温強磁性、PL 発光を観測する
とともに、GaDyN 単層より強い飽和磁化を観
測した。トンネル磁気抵抗効果素子用
GaDyN/GaN 二重障壁構造を成長し、各層の
厚さと磁性の間に相関があることを明らか
にした。 

(13) GdN 薄膜の強磁性評価： 本プロジェク
トで導入された SQUID 磁気測定装置で、GdN

薄膜の強磁性に関する磁気測定結果を、磁性
分野では常識である Arott プロットで解析す

ることを初めて行い、正確に強磁性転移温度
を見積もることに成功した。また、GdN 薄膜
の低温における強磁性共鳴の観測および詳
細な角度依存性測定を行い、その分子場によ
る解析から磁気異方性に関する情報を得る
ことに成功した。 
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