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研究成果の概要（和文）：発光ダイオードや高耐圧トランジスタ等の構成材料として、我々の身の回りで利用さ
れている窒化ガリウムの結晶品質を定量的に評価する手法を開発した。具体的には、独自手法である全方位フォ
トルミネセンス（ODPL）を用いた量子効率（QE）測定により、結晶品質を左右する点欠陥濃度の定量手法を確立
した。また、QEと発光寿命の相関を明らかとし、1億分の1以下という低い水準における不純物濃度推定や、極低
温におけるQE評価法をも確立した。

研究成果の概要（英文）：A quantitative method to characterize GaN crystals, which are widely 
utilized as light-emitting diodes and power transistors. In particular, the concentration of point 
defects in crystals are quantified with quantum efficiency of radiation (QE) , which is measured by 
omnidirectional photoluminescence (ODPL) spectroscopy. The relationship between QE and 
photoluminescence lifetime is also clarified, and estimation for the concentration of impurities is 
carried out.

研究分野：半導体光物性

キーワード： 窒化ガリウム　全方位フォトルミネセンス　発光量子効率

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果として、発光ダイオードや高耐圧トランジスタ等の構成材料として、我々の身の回りで利用されて
いる窒化ガリウム（GaN）の結晶品質を定量的に評価する手法の開発に至った。これは、構造的欠陥である貫通
転位が極めて抑制された高品質GaNの結晶品質評価に利用できることを意味し、省エネに資する半導体デバイス
の研究や開発に利用されることで、大きな社会的意義が期待できる。また、半導体材料のQE評価法としてODPL分
光法の優位性や改善点なども明らかとなり、本手法の高度化という点において、学術的意義も大きいと言える。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 窒化物半導体は、InN、GaN、AlN、BN およびそれらの混晶から成る半導体材料の総称であり、発光ダ
イオードや高周波トランジスタ等の構成材料として、我々の身の回りで利用されている。特に近年、パワ
ー素子向け基板として GaN 単結晶育成技術の発達が著しく、貫通転位や積層欠陥といった構造的結
晶欠陥が極めて抑制されつつある。このような高品質結晶においては、深い準位（DL）を形成する点欠
陥がキャリアの再結合過程に及ぼす影響が相対的に重要となる。秩父・上殿らは、時間分解フォトルミ
ネセンス（PL）計測法と陽電子消滅分光（PAS）法を組み合わせ、GaN における主たる非輻射再結合中
心（NRC）が、Ga 空孔複合点欠陥であることを明らかにした[1]。また申請者は、酸性アモノサーマル法と
ハイドライド気相エピタキシ法を組み合わせて作製された GaN 単結晶において、非輻射性の点欠陥濃
度が PAS の検出限界に近い 1016 cm-3 を下回ることを見出した[1,2]。しかし、そのような高品質結晶にお
いてもなお、室温の光物性は非輻射再結合過程に強く支配され、輻射内部量子効率（IQE）が依然低
い水準にあることが分かった。したがって、GaN 単結晶のさらなる高品質化のためには、非輻射性点欠
陥の濃度を精度よく定量する計測法の確立が急務である。 
 
 
２．研究の目的 
 研究代表者が考案した新規分光法である全方位フォトルミネセンス（ODPL）法を用いて、GaN 結晶の
輻射量子効率（QE）を定量する。次に、QE 測定に基づいた非輻射性点欠陥の定量法を確立する。最
後に、高感度・電極フリー・非破壊・非接触を特徴とする、半導体評価装置を実現する。 
 
 
３．研究の方法 
（１）ODPL 分光法の確立 
 申請時点にて構築済みであった ODPL 分光系は最適化がなされておらず、発光外部量子効率（EQE）
の測定限界値は 5×10-4 程度であり、残留キャリア濃度が高くかつ高品質 GaN の評価では十分なもの
の、品質の悪い GaN（参照用）やアンドープ GaN（絶縁性基板向け）の評価にはやや不十分であること
が、事前検討で明らかとなっている。そこで、EQE 測定限界値の目標を 1×10-4 以下に設定し、測定系
を改善する。GaN 単結晶の光取り出し効率（LEE）は 10-2（1%）オーダであるため、EQE 測定限界値が 1
×10-4 以下になれば、IQE～EQE×LEE～10-2（1%）を下回る試料の評価が可能になる。 
 
（２）分析方法の確立（QE から点欠陥濃度を定量する解析法） 
 結晶中の点欠陥をバンド端発光の QE から定量するために必要な数理モデルの構築および分析手法
の確立を行う。事前検討として、ショックレー・リード・ホール（SRH）統計に基づく数理モデルを構築する
ことにより、点欠陥を濃度 N と捕獲係数 C（捕獲断面積とキャリアのドリフト速度の積）の二つの変数で特
徴づけられることが分かっている。しかし、キャリアが 3 次元の空間自由度を持つ単結晶の物性評価で
は、IQE が空間依存性を有することから、多次元拡散方程式とポアソン方程式を無撞着的に解く大規模
計算の手法確立が必要である。 
 
 
４．研究成果 
（１）QE の測定限界値の改善 
 EQE の計測精度は主に、(a)光検出器の暗電流と(b)測定系の波長感度補正とによって決定される。こ
のうち、(a)は暗電流の少ない高性能 CCD 光検出器を採用することで改善できる。(b)については、励起
光波長帯の透過率が低く、試料の発光波長帯にて透過率の高い、いわゆる「短波長カットフィルタ」を
用いる。ただし、急峻な透過率特性を持つ誘電体多層膜で構成されたフィルタは、励起光の吸収率の
誤差を大きくするため不適と考えられる。したがって、波長特性の緩やかなガラスフィルタを中心に、最
適なフィルタを設計・自作も含め検討した。加えて、本フィルタを装着したうえで EQE 測定系全体の感
度補正を行う必要があるため、要求を満たす EQE 測定系を、これまで蓄積した経験を活かして新たに
構築した。この結果、EQE 測定限界値は従前の 0.05%から 0.01%以下へと、大きく改善することができた。 
 
（２）様々な材料における QE 計測 

 本研究にて提案した実験手法（ODPL）の実験装置が実際に立ち上がり、GaN のみならず、酸化亜鉛

（ZnO）やペロブスカイト材料など、様々な材料系において検証実験に取り組んだ。検証に用いたすべ

ての直接遷移型半導体発光材料において、想定通り、通常の PL スペクトルとは異なる形状（ダブルピ

ーク構造）を持つ発光スペクトルが得られ、ODPL 法における「直接脱出にかかる EQE」の定量法の正し

さが裏打ちされたと言える。 

 

（３）QE と非輻射性点欠陥濃度との相関 

 本研究を推進した結果、ODPL 法における基本的な数理モデル解析手法が構築できた。また、外部

研究機関（産総研）と連携を行い、当初想定していた規模を大幅に超え、かつユニバーサルな光物性

シミュレータの開発の糸口もつかんだ。既存の半導体デバイスシミュレータは主に電子デバイスのシミュ

レータを指向したものであるが、本研究で得られた絶対効率や絶対吸収量といった光学的な絶対測定



値を再現するように、光物性を三次元的にシミュレートできるようになれば、基礎研究から応用研究まで、

幅広く活用が見込める。 

 

（４）高感度・電極フリー・非破壊・非接触を特徴とする半導体評価装置の実現 

 一般に光計測は一般に瞬時かつ感度が高いという利点

があるが、計測者の技量によってその強度が簡単に揺ら

ぐため、再現性に乏しい側面がある。ODPL 法は、これを

補うべく開発された手法であるが、積分球よりも大きな結

晶の評価が難しいという問題があった。 

 そこで、新しく図１のような φ 配置と呼ばれる、積分球に

空けたごく小さな穴（ピンホール）から試料の発光を測定

する手法を考案した。通常、積分 球の外に結晶がある場

合、すべての光を検出することは困難であるが、ある光の

エネルギー（GaN の場合は 3.31 eV）よりも大きなエネルギ

ー領域に限定すると、従来の ODPL 配置と、新しく考案した φ 配置によって得られる光のスペクトルや

強度がほぼ完全に一致することが見いだされた。3.31 eV は GaN の基礎吸収端エネルギーに相当し、

これより大きなエネルギーの光は結晶に完全に吸収される（結晶の厚みが十分大きな場合）。したがっ

て、基礎吸収端エネルギーより大きなエネルギーの光は、結晶の上方向にしか放出されず、結晶が積

分球の外にあっても、すべての光がピンホールを経由して積分球にて検出される。 φ 配置 ODPL 法

は、従来の ODPL 法の良い点を継承しつつ、試料の大きさへの制限がないため、例えばウェハを自動

ステージにて少しずつ移動させ、ウェハ面内の各点に おいて発光量や効率を計測することにより、欠

陥濃度の大小関係を非破壊・非接触にてウェハ全面を検査することが可能となる。 

また、これまでの成果を結集し、GaN 自立結晶の

定量的評価として、QE と非輻射再結合中心濃度と

を結びつける分析方法を用い、最終到達地点であ

る非輻射性の点欠陥濃度の定量に成功した。その

結果の一例を図２に示す。図２は、GaN 自立結晶に

おける炭素不純物濃度の定量に挑戦した結果であ

り、1015 cm-3 を下回るような低い濃度域においても

定量の可能性を見出したものである。 

さらに、GaN 以外の材料（有機・無機ハイブリッド

ペロブスカイト半導体や酸化亜鉛）への展開も行っ

た。また、極低温下における QE の計測装置の一号

機に当たる装置の発明にも至り、当初予定以上の

研究成果を得ることができた。 
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図２ QEと炭素不純物濃度との関係。 
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図１ φ配置 ODPL法の概略図。 
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