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研究成果の概要（和文）：２００字程度 

 バンド間励起光に禁制帯内励起光を重畳する 2 波長励起フォトルミネッセンス法を基盤に、

ゲート ICCD カメラによる時分解測定機能を加え、発光・電子デバイス用材料内の非発光再結

合（NRR）準位の光学的評価を進めた。InGaN 量子井戸では 1.55eV 付近に NRR 準位を検出

し、ドーピングによる影響の低減を示した。InGaAs 量子井戸、Ba3Si6O12N2:Eu2+蛍光体でも

NRR 準位を初めて検出し、そのふるまいを明らかにした。 

 
研究成果の概要（英文）： 

 By utilizing both above-gap and below-gap excitation sources with a gated CCD 

camera, the scheme of two-wavelength excited photoluminescence has been improved 

to detect nonradiative recombination (NRR) centers in various materials.  An energy 

distribution of NRR centers at around 1.55eV was obtained in an InGaN quantum well.  

Detection of NRR centers in InGaAs quantum wells and Ba3Si6O12N2:Eu2+ phosphors 

became possible for the first time.  
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１．研究開始当初の背景 

GaN 系の青色～紫外域 LED・半導体レー

ザー、また InGaN や InAlGaN 等による可視

域～赤外域光源の開発が進められている。こ

うした発光材料では、転位や点欠陥、残留不

純物、それらの複合体等の結晶欠陥が禁制帯

内に深い局在準位（Deep Level）を形成し、

非発光再結合（NRR）準位となって内部量子
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効率を低下させる元凶となる。InGaAs、InP

系電子デバイスでも、欠陥準位はキャリアの

捕獲中心や再結合中心となり、トランジスタ

特性劣化や動作不安定性をもたらす。光・電

子デバイスの性能を改善し、信頼性を高める

ためには、禁制帯内の欠陥準位を検出して成

因を同定し、それらを除去すべく結晶成長や

デバイスプロセスを最適化する必要がある。

素子の微細化、超薄膜化と共に電気的測定手

法（DLTS 法等）の適用は困難となり、電極

を用いない欠陥準位の高精度検出と定量評

価手法の確立が望まれている。 

 

２．研究の目的 

本研究では禁制帯内励起（Below-Gap 

Excitation, BGE）光の断続照射によるフォ

トルミネッセンス（PL）強度の変化を観測し、

欠陥準位を光学的に検出、評価する手法を確

立する。これにより電極が不要で準位のエネ

ルギー、空間分布を解析可能な本手法の、各

種発光材料・デバイス高品質化に向けた有効

性を実証することを目的とする。 

 

３．研究の方法 

(1) ２波長励起による準位の検出 

 

図１ ２波長励起 PL の原理(a)と観測量(b) 

 

禁制帯幅 Egより高エネルギーの Above- 

Gap Excitation（AGE）光で試料を励起し、

試料固有の PL（強度 IA）を得る。同時に Eg

より低エネルギーの BGE 光を同一場所に照

射したとき（図１(a)）、この BGE エネルギー

が伝導帯、または価電子帯と欠陥準位との遷

移エネルギーに一致した場合には、BGE 照

射によりその準位を介した非発光再結合率

が低下して PL 強度 IA＋Bは増加し、規格化

PL 強度 IA＋B/IAが＞1 となる（図１(b)）。BGE

光が禁制帯内に存在する２準位間の電子遷

移をもたらす場合は、逆に PL 強度 IA＋Bは減

少し IA＋B/IA＜1 となる。一方禁制帯内に準位

がなければ BGE 光は吸収されず、PL 強度

IA＋Bは変化しない（IA＋B/IA＝1）。すなわち規

格化 PL 強度の変動から、欠陥準位を検出す

ることができる（N. Kamata et al., Recent 

Research Developments in Quantum 

Electron., 1, pp. 123-135, 1999 (Review). 

 

(2) 本手法の利点 

本来「光らないので見えない」NRR 準位を、

バンド間 PL 強度の変化量として「見る」こ

とができる本手法では、BGE 光波長スキャ

ンで準位のエネルギー分布、また AGE 光波

長スキャンで積層方向分布、さらに BGE 強

度依存性から準位の密度、キャリア捕獲率等

が測定可能である。電極不要でウエハ段階か

らデバイス最終工程までを一貫評価し、各段

階毎の検討、プロセス最適化が容易となる。 

 

４．研究成果 

(1) 時分解および２波長励起PL測定系整備 

PL測定系にゲートICCDカメラを導入し、

nsからmsの領域で時分解応答を観測可能な

受光系を構築した。予備測定として、熱処理

方法の異なる蛍光体試料を用い、再結合寿命

の温度依存性の相違を検出した。また集光光

学系、信号処理系の改善、遮光対策により

S/N比の向上を進めた。 

 

(2) InGaN 量子井戸 



 

3 

 

AGE として He-Cd レーザー（3.82eV）、

BGE として 1.27～1.95eVの 7 個の半導体レ

ーザーを用いて、MOCVD 成長した Si ドー 

 

図２ 規格化 PL 強度の BGE 強度依存性 

図３ 規格化 PL 強度の BGE エネルギー依

存性（InGaN 量子井戸） 

 

プ In0.16Ga0.84N/In0.02Ga0.98N 量子井戸（LW= 

3nm）の 2 波長励起 PL 測定を行った。BGE

強度の増加に伴う PL 強度変化の飽和傾向

（２準位モデルでの trap filling 効果）、Si ド

ーピングによる NRR 準位密度の低減を確認

し（図２）、Si 密度 1x1018cm-3での検出準位

がBGEエネルギー1.55eV付近に分布するこ

とを明示した（図３）。 

 

(3) AlGaN 系量子井戸  

発光波長が等しい InAlGaN、および

AlGaNの２量子井戸試料を含め、複数の

InAlGaN、およびAlGaN量子井戸試料につ

いて、励起波長244nmでPLの温度および励

起強度依存性を調べた。温度15K、強励起

条件での発光強度を基準に内部量子効率を

推定し、室温でのNRR定数の温度依存性を

導出、比較した。その結果、望ましい成長

条件でのInAlGaN量子井戸の非発光再結合

定数が低く、温度、励起強度依存性に優れ

ることがわかった。Al組成比の高いAlGaN

は高品質化が課題で、面内組成ゆらぎも無視

し得ない点を確認した。またPL特性と成長

条件との比較検討、量子井戸構造の自己吸

収、電極反射率等の検討と合わせ、LED高

効率化の検討を進めた。 

    

(4) InGaAs 量子井戸 

GaAs基板上にMOCVD成長した臨界膜厚

以下のトランジスタ構造 Al0.24Ga0.76As/ 

InxGa1-xAs/Al0.24Ga0.76As(pseudomorphic-

HEMT) は、量子井戸を形成し近赤外域に

PLピークを持つ。これを利用して動作層組

成、膜厚の異なる３試料 (x=0.2でd=13.5 

[nm]：試料A、x=0.3でd=7.5[nm]：試料B、

x=0.4でd=5.5[nm]：試料C)の測定を行った。

AGEは動作層のみを励起する波長904nm、

BGEは波長1550nmとし、各試料でNRR準

位を検出して組成依存性を検討した（図４)。 

図４ 規格化PL強度のBGE強度依存性 

 

(5) Ba3Si6O12N2:Eu2+蛍光体 
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AGEにエキシマーランプ（222nm）、BGE

に波長635 nm（1.95 eV）～980 nm（1.27 

eV）の半導体レーザーを用いて、LED用蛍

光体Ba3Si6O12N2:Eu2+の2波長励起PL測定

を行い、BGEエネルギー1.77eV（700nm）

付近でIA＋B/IA＞1のNRR準位（1準位モデ

ル）を初めて観測した（図５）。 

図５ 規格化 PL 強度の BGE 光波長、強度

依存性 
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