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研究成果の概要（和文）：高 In組成 InGaN については，とくに半極性{11-22}面の利用を提案し，

InGaN 量子井戸における高い輻射再結合確立を実証した．さらに，この面を利用した青から赤

色の発光ダイオードを試作した．また，評価装置として 2本の独立したプローブを用いる近接

場光学顕微鏡を開発し，InGaN 量子井戸におけるキャリアダイナミクスを可視化した．高 Al

組成 AlGaN については，高品質な薄膜結晶をサファイア(0001)面上に作製するための結晶成長

法を確立した．(0001)面から強い発光を得るための量子構造の設計指針を明らかにし，さらに，

それを利用して，電子線励起による AlGaN 量子井戸からの高効率(最大 40%)，高出力(最大

100mW)発光を深紫外域(240nm)で達成した． 

 

研究成果の概要（英文）：For high In-content InGaN, we proposed to use {11-22} semipolar planes and 

demonstrated high radiative recombination probabilities in semipolar InGaN quantum wells (QWs). 

Furthermore, LEDs emitting in the blue to red spectral region were fabricated on this semipolar {11-22} 

plane. In addition, to assess optical properties in InGaN QWs, a scanning near-field optical microscope 

that uses two independent fiber probes was developed, by which carrier dynamics were visualized. For 

high Al-content AlGaN, we first established the growth method to obtain high quality films on sapphire 

(0001) substrates. The guideline to extract intense emission from AlGaN QWs grown on the (0001) 

plane was clarified. Based on this guideline, high power efficiency (max. 40%) and high emission power 

(max 100mW) were achieved at ~240nm from an AlGaN QW pumped by an electron beam.  
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１．研究開始当初の背景 
InGaN 系窒化物半導体を用いて，近紫外か

ら緑色領域での発光ダイオード(LED)や近紫
外から青色領域でのレーザダイオード(LD)

が実用化されていた．これらの発光色は，

InGaN量子井戸発光層における In組成で言え
ば，おおよそ 25%以下に相当しており，より
In組成の高い InGaNの結晶成長は困難な状況
であった．一方，AlGaN 系の量子井戸を用い
た紫外域デバイスとしては，Al 組成，約 20％
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以下の AlGaN を用いた，300nm台で発光する
LED の試作はなされていたものの，その発光
効率は低く，さらに Al 組成を増した短波長
領域では，やはり結晶成長が難しく，未踏波
長領域であった． 

これら物性制御が困難な混晶半導体成長
において，有機金属気相成長法（MOCVD），
分子線エピタキシー法（MBE）そしてレーザ
アブレーション法（PLD）などの手法によっ
て，擬似格子整合基板の探索，界面制御や低
温エピ成長技術などについて色々なアプロ
ーチが試みられていた． 

一方，結晶の評価に関しては，われわれは，
早い時期からワイドギャップ半導体の発光
ダイナミクスに着目し，時間分解ルミネッセ
ンス（TRPL）測定による研究を行ってきた．
とくに低 In 組成 InGaN 量子井戸では，組成
揺らぎに起因した励起子局在化の効果が強
いことを見出し，この材料系での発光モデル
の基礎となった．さらに，局在中心の空間分
布を評価するため，マルチモード近接場光学
顕微鏡(SNOM)を初めて開発し，発光中心と
非発光中心がクラスター状に集積した領域
が存在していること，キャリア・励起子の拡
散プロセスがサブミクロン程度の空間階層
のポテンシャル揺らぎによって生じている
ことを見出した． 

これまでに得られた知見は，In混晶組成が
15%程度の青色発光 InGaNに関するものであ
るが，これよりも In 混晶組成が高い InGaN

や高 Al 組成 AlGaN においては，局在中心の
深さや空間スケール及び形成される非発光
中心の起源や密度がまったく異なるものと
予想されていた．  

 

２．研究の目的 
本研究は，高 In組成 InGaN および高 Al 組

成 AlGaN の輻射・非輻射再結合過程を時間・
空間分解による分光法によって解明し，発光
局在中心の人為的導入やマクロ線欠陥（貫通
転移や積層欠陥など）やナノ点欠陥（原子空
孔やアンチサイトおよびこれらと不純物が
カップルした複合点欠陥など）に起因した非
発光中心の抑制するための知見を得ること
を目標とした．このことによって，われわれ
のみならず重点領域に参画している多くの
結晶成長グループに有用な情報を提供し，最
適な成長法や成長条件についてポジティブ
なフィードバックを加えていくことにより，
未踏の波長領域における高効率発光・受光デ
バイスの実現に寄与することを目的とした． 
 

３．研究の方法 
目的を達成するためには，低次元量子井戸

構造(QW)の結晶成長と，そこでの基礎光物性
の評価が，いわば車の両輪であると考えて研
究を推進した． 

光物性評価については，われわれが開発し
たマルチモード近接場光学顕微鏡技術によ
って，ナノ空間における発光と非発光のダイ
ナミクスを詳細に評価した．空間分解能とし
て 30nm，時間分解能として 10ps が可能であ
り，局在発光中心の量子構造や振動子強度，
マクロ・ナノ欠陥の起源や密度および非輻射
再結合中心の捕獲断面積に関する知見を得
ることが可能である．加えて，装置開発も行
い，2 本のプローブを用いてキャリアの拡散
現象を可視化するデュアルプローブ SNOM 

(DSNOM)を開発した． 

結晶成長については，有機金属気相成長
(MOVPE)法により，高 In 組成 InGaN および
高Al組成AlGaNの量子井戸構造を作製した．
また，高品質結晶の作製技術と詳細な物性評
価の結果をリンクして発光デバイスの設
計・試作も随時，行った． 

 
４．研究成果 
(1) 高 In組成 InGaN に関して 

① 半極性{11-22}基板の提案とLEDのデモン
ストレーション：従来(0001)極性面上に発光
デバイスが作製されていたが，そこでは，自
発分極とピエゾ分極による電界が InGaN 発
光層に導入されており，発光再結合確率を低
下させる要因となっていた．分極電界を低減
することを目指し，{11-22}半極性面の利用を
提案した．ハイドライド気相成長法で[0001]

方向に成長した厚膜 GaN から{11-22}面を切
り出して基板として用いることにより，高品
質な GaN および InGaN QW の MOVPE 成長
が可能となった．時間分解分光によって，発
光再結合確率が(0001)極性面より 2 桁向上す
ることを実証した．さらに，半極性 InGaN QW

を用いた青～赤色 LED の試作を行った．GaN
基板上への半極性 LED の世界初のデモンス
トレーションであり，その後の研究の展開に
大きな影響を与えた． 

② 半極性{11-22}面上 InGaN QW の偏光特
性：{11-22}面上では，結晶の異方性に起因し
て，偏光した発光が得られる．当初は，In組
成にかかわらず<1-100>方向に強く偏光して
いると考えられていたが，多くの QWを調べ
た結果，In組成が 30%を超えると，偏光方向
が 90 度回転し<11-23>方向となることを見出
した．この偏光スイッチは，無極性面では観
察されないことから，半極性面に特有のせん
断歪が要因であると考えた．偏光特性は，例
えば，LD における共振器の方向を決める重
要なパラメータである．さらに偏光 LED を液
晶のバックライトとして用いれば，発光を有
効に用いることができるため，省エネにつな
がる可能性を持っており，応用の観点からも
重要な特性である． 

③ 半極性{11-22}を利用したマルチファセッ
ト LED による白色・多色 LED の開発：(0001)



面上に成長した GaN 上に SiO2マスクを形成
した後，GaNを再成長すると，複数のファセ
ット結晶面に囲まれた三次元構造がマスク
開口部に自然形成される．このファセット結
晶面は，{11-22}半極性や無極性面である．こ
の三次元構造上に InGaN QW を成長すると，
In組成や InGaN膜厚が面方位に依存するため，
各結晶面から異なる発光色が得られる．した
がって，これらを微細化してひとつの LED

チップの中に作りこめば，加色混和により白
色を含む多色発光が得られると考え，LED を
試作した．試作した LED からは，確かに白色
やパステルカラーの発光が得られ，さらに，
パルス電流で駆動することにより，発光強度
を一定に保ったまま，外部から発光色を調整
できることを見出した． 

④ SNOM による InGaN QW における貫通転
位と発光分布の関係の解明：SNOM と原子間
力顕微鏡を組み合わせた測定方法を提案し，
(0001)極性面上の InGaN 系紫外，青色，緑色
QW について，原子間力顕微鏡による貫通転
位の観察と，SNOM による発光マッピングを
関連付けた．その結果，紫外発光する QW に
ついては，貫通転位部分で発光が弱くなり，
貫通転位が主要な非輻射再結合中心である
ことが確認されたが，青色 QW では，両者に
必ずしも相関がないことを見いだした．この
原因として，青色QWでは，貫通転位周辺に，
In 揺らぎによるポテンシャル障壁が形成さ
れ，キャリアが転位に捕獲されることを妨げ
ていることを SNOM によるポテンシャル分
布測定から明らかにした．これは，高発光効
率な青色 LED が実現されている要因である．
一方，緑色QWでは，貫通転位密度が増加し，
紫外 QW 同様，貫通転位部分で発光が弱くな
る傾向が観察された．In組成の増加に伴う格
子不整転位の導入が起こり，しかも(0001) 極
性面上では，分極誘起電界により輻射再結合
確率が低下するためにキャリアの拡散長が
長くなり，転位など非輻射再結合中心に捕獲
されやすくなったことが原因であると考え
えられる．半極性面や無極性面の利用により
輻射再結合確率を高めることが高効率な緑
色発光を得るために重要であることが示唆
された． 

⑤ SNOM による，InGaN QW の発光効率低
下現象の検討：InGaN 系 LED では，注入電流
の増大に伴う発光効率の低下，いわゆる
droop 現象が，照明などハイパワー応用にお
いて問題となっている．LED では，電流の注
入，内部量子効率など複数の要因が関与して
トータルの効率を決めているため，droop 現
象の本質を解明することが困難であった．そ
こで，SNOM によって光励起の下で発光を測
定することにより，内部量子効率に焦点を絞
り，droop 現象の機構解明を目指した．その
結果，青色 QWでは励起光強度の増大に伴う

発光強度の飽和が見られず，緑色 QWでは見
られることを見出した．励起光強度を増すと，
ポテンシャル極小に局在していたキャリア
が非局在化するが，青色 QW では④に述べた
ように，ポテンシャル障壁が貫通転位へのキ
ャリア拡散を妨げているため，発光強度は励
起強度に比例したものと考えられる．一方で，
緑色 QW では，オーバーフローしたキャリア
が貫通転位に捕らえられるため，発光郷土の
飽和が見られたものと考えた．このことは，
青色 LED における droop 現象に関しては，
QW での発光効率は原因ではなく，むしろ電
流の注入効率が要因であること，緑色 LED

では，それに加えて，内部量子効率自体の低
下が起こっていることが実験的に明らかと
なった． 

⑥ DSNOM の開発と InGaN QW におけるキ
ャリア拡散の可視化：InGaN QW では，ポテ
ンシャルの揺らぎによる励起子の局在化が，
発光機構を決定する要因のひとつである．こ
のような場での発光機構を解明するために，
従来は1本のプローブを用いたSNOMを利用
してきた．本年度は，2 本のプローブを用い
る DSNOM 法を開発した．一方のプローブで
試料を光励起し，もう一方のプローブでその
周囲を走査し発光を検出するため，励起プロ
ーブの開口外へ拡散したキャリアについて，
どの方向に拡散して，どの位置で発光してい
るのかを同定することができる．これまで空
間平均になっていた単一プローブでの測定
結果と比較することで，プローブを通して局
所的に励起されたキャリアが，周囲のポテン
シャル分布の影響を受けて拡散していく過
程を観測することができる． 

装置開発上の問題点は，2 本のプローブと
試料の 3 体間の距離の nm スケールでの制御
であった．これを解決するために，二つの変
調信号を各々，試料－プローブ間，プローブ
－プローブ間の距離のシア･フォース検出に
用いるデュアルバンド変調方式を開発した．
これにより，それらの距離を独立に，かつリ
アルタイムに制御することに成功した．しか
も，本装置では，従来のシングルプローブ
SNOM測定とDSNOM測定のいずれもが可能
であり，両者の比較により，詳細なキャリア
ダイナミクスを明らかにできることが大き
な特長である． 

DSNOM 観察の結果，発光の強度分布が励
起点の周りに同心円状に広がるのではなく，
ある特定の方向に広がっていることが観察
された．広がりの範囲は，約 500 nm 程度で
あり，光励起されたキャリアが，その程度の
距離を異方的に拡散していることを示して
いる．スペクトル解析によってポテンシャル
分布を調べたところ，そのような強発光領域
は，高いポテンシャルによって囲まれている
ことがわかった．キャリアの拡散が，ポテン



シャルバリアによって妨げられていること
を示唆している．ポテンシャル揺らぎは，キ
ャリアの局在を引き起こすことは既に知ら
れていたが，加えて，キャリアの拡散方向や
距離を決定する要因であることがDSNOM測
定により明らかとなった．開発した DSNOM

技術は，局所領域のポテンシャルプロファイ
ルと，キャリアの拡散および再結合過程の関
係を詳細に調べることができるため，窒化物
半導体だけではなく，フォトニクス材料，と
くに量子ドットなどの不均一系材料でも有
用な評価手法になると考えている． 

(2) 高 Al 組成 AlGaN に関して 

①  サファイア (0001)基板上への高品質な
AlN 薄膜の成長条件の確立：MOVPE 成長の
原料を供給するシーケンスを検討した．III

族および V 族原料を交互供給したとき，その
シーケンスが界面形成に与える影響に注目
し，最適化をした結果，原子レベルで平坦で
あり，かつ貫通転位密度が低い AlN 薄膜を得
ることに成功した． 

②  AlGaN/AlN QW の作製と偏光特性の評
価：上記 AlN 上に AlGaN/AlN QW を作製し
た．また，その光物性として，偏光特性を評
価した．従来，高 Al 組成 AlGaN の発光は，
バンド構造上，(0001)面からは取り出しにく
いことが指摘されていた．これに対して，さ
まざまな井戸幅，Al 組成の QW における偏光
特性を調べた結果，偏光特性が QW の歪と量
子閉じ込めによって支配され，それらを適当
に制御することにより(0001)表面から強い発
光が得られる構造条件を明らかにした． 

③ AlGaN/AlN QW でのキャリアダイナミク
ス：新たに導入した波長可変端パルスレーザ
励起により時間分解分光測定を実施した．励
起子多体効果や電子正孔プラズマによる輻
射再結合寿命を定量し，それらが内部量子効
率に与える影響を明らかにした． 

④ AlGaN/AlN QW の電子線励起による高効
率発光：高 Al 組成 AlGaN では p 型伝導型制
御が本質的に容易ではない．そこで，電子線
励起による発光特性を調べた．用いた
AlGaN/AlN QW は(0001)面からの発光が得ら
れるよう設計された 1nm の AlGaN QW であ
あり，発光波長は室温で~240nm であった．
電子線の照射条件はモンテカルロシミュレ
ーションにより決定した．その結果，8kV，
45µAで電子線を入射したときに 100mWの光
出力を，8kV，5µA で入射したときに 40%の
電力効率を記録した．報告されている 200nm

台で発光する LED と比較しても，桁違いに高
い効率であり，ここで提案する方式の有効性
を示している．今後は，小型デバイス化に向
けた検討も行う予定である． 
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