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研究成果の概要（和文）：InGaNおよびAlGaN量子井戸(QW)構造について顕微分光法による評価を行った。InGaN 
QWの貫通転位近傍のポテンシャル障壁の形成機構について検討し、PLスペクトル中の複数の高エネルギー発光ピ
ークの起源が量子井戸面内の不均一性に起因することを示した。ポテンシャル障壁高さとPL発光強度の正相関か
らポテンシャル障壁の効率改善への有用性を示した。さらに、下地層構造の違いによりポテンシャル障壁高さが
変化することを見出し、格子歪との関連性について指摘した。また、AlGaN QWにおいて、基板オフ角と発光効率
の関係を調べ、欠陥領域とキャリア局在領域の重畳が効率を低下させることを示した。

研究成果の概要（英文）：InGaN quantum well (QW) and AlGaN QW structures were characterized using 
micro-spectroscopy. The origin of the multiple high-energy emission peaks observed in the 
photoluminescence (PL) spectra of InGaN QWs is attributed to the in-plane inhomogeneity in the 
quantum well. In addition, a positive correlation between the potential barrier height and the PL 
emission intensity was found, indicating the usefulness of the potential barrier for the improvement
 of efficiency. Furthermore, we found the difference in potential barrier height due to different 
underlying layer structures and pointed out its relation between lattice strain. In AlGaN QWs on 
off-cut substrates, the relationship between off-cut angle and luminescence efficiency was 
investigated in detail, and it was shown that the superposition of defect regions and 
carrier-localized regions decreases the efficiency.

研究分野： 半導体工学
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  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、InGaN QWにおいて貫通転位近傍に自己形成されるポテンシャル障壁の形成機構について考察し、量
子井戸面内の不均一性の存在やVピット形成下地層(超格子層、MT-GaN層)の効果が示された。また、ポテンシャ
ル障壁の高さと発光強度、IQEに正の相関が見られ、発光効率改善への有用性も明らかとなった。さらにAlGaN 
QWにおいて貫通転位が密集した欠陥領域とキャリア局在領域が重畳したことがIQE低下の要因であることを示し
た。いずれも欠陥領域とキャリア局在領域の制御が発光効率の改善に重要であり、この機構・機能に関するいく
つかの知見が得られ、さらなる構造の改善や活用が期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

青色発光 InGaN 混晶半導体を用いた発光ダイオード(LED)の発光効率は、非発光再結合中心とし
て働く欠陥を多量に内包しているにもかかわらず高い。これに対して緑色発光 InGaN における効率低
下が課題であった。Hangleiter らは、InGaN系量子井戸(QW)構造において、「貫通転位を起点とした V

字型成長ピット(Vピット)面に形成される QWの薄膜化によってバンドギャップエネルギーが局所的に増
大し、非発光再結合中心によるキャリアの捕獲を抑制する」というポテンシャル障壁モデルを提案し、
LEDの高効率化を説明している(A. Hangleiter et al., Phys. Rev. Lett. 95, 127402 (2005).)。Kaneta

らは、In組成が異なる紫、青、緑色発光 InGaN QWにおいて、紫、青色発光 QWでは高エネルギー発
光領域と貫通転位位置の相関が見られるのに対して、緑色発光 QW ではこの相関が弱いことを指摘し
ている(A. Kaneta et al., Phys. Rev. B 78, 125317 (2008).)。このことは、緑色発光 LEDの低発光効
率問題(グリーンギャップ問題)の改善にポテンシャル障壁が有効に機能しない可能性を示唆していた。
これに対して、申請者は緑色発光QWの低温近接場光学顕微分光(SNOM-PL)測定において、貫通転
位近傍にポテンシャル障壁の形成が認められることを示しており、複数の高エネルギー(HE)発光ピーク
が観測されることを見出していた。このようなポテンシャル障壁の形成機構、V ピットのサイズや障壁高さ
等と発光効率の関係性は明確にされておらず、構造・効果の両面で継続的な研究が必要であると考え
た。 

また、AlGaN混晶半導体を用いた深紫外発光 LEDの効率向上も課題であった。しかし、AlGaN QW

において貫通転位近傍の局所的な発光エネルギー分布に関する報告は少なく、AlGaN QW について
も局所発光分布を評価することが効率改善の一助となっていくと考えられた。 

 

２．研究の目的 

InGaN QW におけるポテンシャル障壁高さの定量評価を行い、ポテンシャル障壁形成機構および発
光効率との関係を解明することにより、更なる高効率化のための最適構造の指針策定を行うことを目的
とした。また、AlGaN QW の局所発光特性の評価を通じて、高効率化に対する指針を得ることを目的と
した。 

 

３．研究の方法 

SNOM-PL 装置および走査電子顕微鏡-カソードルミネッセンス(SEM-CL)装置を用いた顕微分光法
により高空間分解能で発光分布を取得した。InGaN QWは主に SNOM-PL装置を用い、AlGaN QWは
深紫外域の励起・測定が可能である SEM-CL 装置を用いて評価した。量子井戸および V ピット形成層
の構造が異なる青色 InGaN QW に対して、低温 30 Kにて高空間分解能(50～100 nm程度、プローブ
先端の開口径に依存)で SNOM-PL 測定を行い、貫通転位近傍の発光エネルギー分布に関するデー
タを収集した。Vピット形成層として中温成長された GaN(MT-GaN)層を用い、その厚さを変化させること
により V ピット直径を制御した試料を準備した。V ピット直径が異なる試料および QW 数が異なる試料
間の比較を行うことにより、面内および層間の不均一性や、斜面 QW の薄膜化に関する知見を通じて
高エネルギー発光ピーク領域の形成機構を明らかにすることを試みた。さらに、領域平均 PL 強度の比
較を行うことにより、構造の発光効率への寄与を評価した。 

また、AlGaN QW について SEM-CL 測定により局所発光分布特性を評価し、局所高エネルギー発
光の評価を行った。 

オフ角付き AlN テンプレート上に作製された AlGaN QW について発光空間分布と発光効率との相
関を評価した。内部量子効率(IQE)は温度-励起パワー密度依存 PL測定を用いて評価した。 

最後に、Ichikawaらにより AlN薄膜および高 Al組成 AlGaN QW構造に対する CL強度像中の
暗点強度プロファイル解析を通じた点欠陥の影響評価について報告されている(S. Ichikawa, et al. 

Phys. Rev. Applied 10, 064027 (2018))。同様に AlGaN QW中の CL像中に観察される暗点近傍の発
光強度プロファイルを調べ、実効拡散長を求めることにより IQE に対する点欠陥の影響について評価し
た。 

 

４．研究成果 

SNOM-PL 法を用いた InGaN/GaN 多重量子井戸(MQW)構造の発光空間分布を評価において、貫
通転位近傍の局所 PL スペクトルにおいて MQW の主発光よりも高エネルギー側に異なる 2 つ以上の
発光ピーク(HE発光)を観測していた。この起源として QW面内の不均一性、QW層間の不均一性が考
えられた。そこで、InGaN/GaN MQW 構造に対して加速電圧依存カソードルミネッセンス(CL)法を実施
した。その結果、HE 発光の一部が下地の MT-GaN 層に由来することがわかった。しかしながら、MT-

GaN由来の発光を除外しても、複数の HE発光が観測されることがわかった。 

そこで、MT-GaN上に成長した InGaN/GaN単一量子井戸(SQW)構造において、SNOM-PL法による
空間分解分光測定を行った。SQW 層を用いた試料においても複数の HE 発光が観測されたことから、
HE 発光の起源が MQW 層間の不均一性に由来しておらず、QW 面内の局所的な不均一性によって
いることが示唆された。この結果は QW 面内の緩やかな組成・膜厚揺らぎではなく、V ピットファセット構
造由来の急峻な変化を反映していると考えられた。さらに、MT-GaN厚さを制御することによりVピット直
径を変化させた InGaN/GaN SQW 構造に対して SNOM-PL 法による評価を行った。図 1 に 30 K にお



ける SNOM-PL 評価結果の一例を示す。平均スペクトルにおいては GaN および InGaN/GaN SQW の
発光ピーク(約 2.7 eV)が観測され、InGaN/GaN SQWの高エネルギー側に裾（HE発光）を引いたスペク
トル形状であった(図 1(a))。GaN 発光強度分布(図 1(b))と HE 発光強度分布(図 1（c))の比較から GaN

暗点と HE 発光の位置に相関が見られること、暗点近傍の局所発光スペクトルに明瞭な HE 発光ピーク
(図 1(d))が観察されたことから、MT-GaN 層厚が異なる試料セットにおいても貫通転位近傍にポテンシ
ャル障壁が形成されたことを確認した。MT-GaN 厚さを増加すると貫通転位に起因した V ピット斜面の
拡大に伴い V ピット径が増大することが InGaN/GaN MQW 構造の評価から分かっており、InGaN/GaN 

SQW 構造においても同様の V ピット径の増大が確認された。また、V ピット径の増大に伴いポテンシャ
ル障壁高さに相当する MQW 層発光ピークと HE 発光ピークのエネルギー差が増大し、その後飽和傾
向を示すことを確認した(図 2)。SQW の局所 PL がマルチピーク化した理由について、c 面と V ピット斜
面である｛10-11｝ファセット間での原料拡散によるファセット端部での膜厚・組成の変動が考えられた。
実際、PSSを用いて形成したラージピットの斜面内で発光波長のシフトおよびファセット境界が長波長化
することが過去に報告されている。図 2 に示した V ピット径の増大に伴うポテンシャル障壁高さの増加
の機構として、V ピット拡大に伴う{10-11}斜面長の増大によってファセット境界部から離れた領域にお
ける In組成低下、あるいは薄膜化の進展が考えられた。 

さらに、Vピット形成層の違いについて比較を行った。Vピット形成層を InGaN超格子(SL)とした場合
よりも MT-GaN とした場合の方が、同じ V ピット径でのポテンシャル障壁が高くなることがわかった。さら
に InGaN/GaN MQW の場合よりも InGaN/GaN SQW の場合においてポテンシャル障壁が高くなった。
この理由として InGaN/GaN 成長シークエンスにおける歪緩和がポテンシャル障壁高さを低下させたた
めと考えられた。これらの結果は、MT-GaN 下地層を用いることによりピット拡大層を薄くし V ピット径を
小さくしても同等のポテンシャル障壁高さを得ることが可能であることを意味している。これにより、表面
平坦性の低下を抑えつつ、ポテンシャル障壁の効果を利用することができるだろう。 

層間不均一を除いたポテンシャル障壁の評価を目的としたため SQW の発光強度は低く、内部量子
効率(IQE)との比較には至っていない。しかしながら、V ピット径と 40K における PL 発光強度に正相関
がみられており(図 3)、発光効率に対するポテンシャル障壁の有用性が示唆された。 

InGaN 超格子(SL)層をピット形成層として用いた場合に示されていた IQE 増大には SL 層による点
欠陥の伝播抑制の影響が含まれる可能性がある。そこで、点欠陥の伝播抑制の影響を排除し、ポテン
シャル障壁のみの IQE への影響を調べるため、InGaN 超格子(SL)/MT-GaN 複合層をピット形成層に
用いた InGaN/GaN MQW 構造について評価を行った。具体的には SL 層の条件を固定し、ピット拡大
にMT-GaN層を用いた複合型のピット形成層を用いることで、ポテンシャル障壁による IQE改善効果に
絞った議論が可能と考えた。この場合も、MT-GaN 層厚を増加するとポテンシャル障壁高さが増加し、さ
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らには IQE が増加する傾向が確認された。以上から V ピット形成によるポテンシャル障壁の IQE 向上
に対する有用性が明確に示された。 

次に、障壁層 Al組成および井戸幅が異なる AlGaN/AlGaN MQW構造における貫通転位近傍の局
所高エネルギー発光と MQW 主発光のエネルギー差の起源について、膜厚、Al 組成、歪量の局所変
化を考慮した量子井戸内の遷移エネルギー計算結果と実験結果を比較することにより考察した。その
結果、局所的な膜厚変化によりエネルギー差の変化を上手く説明できることがわかった。しかしながら、
この現象は異なる試料群においてもユニバーサルに観測される現象ではなかった。 

派生課題として、オフ角およびオフ方向が異なるスパッタ AlN テンプレート上 AlGaN MQW の表面
構造と IQEの相関について表面形状・発光分布と関連付けて評価を行った。オフ方向はサファイア c軸
を m 軸方向にオフした試料および a 軸方向にオフした試料である。オフ角の増大とともに、IQE は一旦
増大した後、減少した(図 4(a))。このような依存性は表面のマクロステップ構造に起因すると考えられた。
すなわち、低オフ角で顕著に見られたらせん転位に起因するヒロックがオフ角増大とともに減少し、表面
が平坦化したことにより最大の IQEが得られ、過度なオフ角によるステップバンチングの発現に伴い IQE

が減少したと考えられた。図 4(b)に SEM－CL測定により観察したマクロステップ(SEM)と発光空間分布
(PCL、MCL)の関係を示す。マクロステップの位置は図 4(b)中で赤色の破線で示してある。発光強度分
布像(PCL)を見るとマクロステップ部は主に暗領域であり貫通転位の集中が示唆された。図 4(c)に領域
平均 CL スペクトルを示す。スペクトルに肩(赤、青矢印)が観測されており、これらの波長において分光
CL(MCL)像を取得した(図 4(b)下段)。MCL像は相補的であり、マクロステップ部が長波長発光しており
Ga リッチ局在領域の形成が認められた。これらはオフ方向が変わっても同様に観測された。以上から、
欠陥領域とGa リッチ局在領域の重畳により IQEが低下したと考えられ、成長時の欠陥構造制御が重要
であることが示された。また、オフ方向が違う試料の比較を行った結果、a 軸オフ試料においても同様の
IQE のオフ角依存性が確認された。加えて a 軸オフ試料において低オフ角側の IQE が若干高いこと、
高オフ角側でのステップ部への転位集中が若干抑えられている傾向が観察された。 

 さらに、スパッタ AlN テンプレート上に成長した井戸数の異なる AlGaN 多重量子井戸(MQW)構造の
内部量子効率(IQE)を評価し、井戸数が IQE に与える影響を考察した。MQW 構造の井戸幅、障壁層
幅はそれぞれ 2 nm、3 nm、MQW の層数は 3 層と 10 層とした。IQE は MQW 数が 10 層の試料に
おいて増加し、MQW 層が高品質化したことがわかった。また、貫通転位密度がスパッタ AlN テンプレ
ートより一桁高いMOVPE-AlNテンプレート上MQWにおいてもMQW数増大に伴う IQEの増加が見
られ、IQE の増加率が高かった。同じテンプレートでは貫通転位密度は同程度であったことから、MQW

数増加に対する IQE改善に点欠陥が影響していると考えた。そこで、MQW数が異なるスパッタ AlNテ
ンプレート上 AlGaN MQWに対して、CL強度分布像における暗点コントラストを解析することにより、実
効拡散長と最大コントラストを評価したところ、MQW 数が 3 層の試料において実効拡散長が短いことが
分かった。このことは MQW 数が 3 層の MQW において点欠陥濃度が高いことを示唆しており、MQW 

数の増大によって MQW 上層の点欠陥が減少し IQE が増加したと考えられた。さらに、テンプレートの
違いによる IQE増大率の差は、貫通転位を介した点欠陥の拡散を示唆しており、貫通転位密度の低減
が活性層中の点欠陥抑制にも同時に有効であると考えられる。 
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