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研究成果の概要（和文）：半導体中の励起子と微小共振器の光モードの強結合によりコヒーレント光を得る微小共振器
結合励起子ポラリトンレーザは、新たな原理による低閾値コヒーレント光源として興味深い。本研究では、報告者の独
自技術でありスパッタ法でありながら高品位半導体エピタキシャル成長が可能な「ヘリコン波励起プラズマスパッタエ
ピタキシー法」を用い、室温動作の可能性が高い、酸化亜鉛活性層を分布ブラッグ反射鏡で挟む微小共振器構造を形成
した。そして、共振器モードと結合した励起子ポラリトンによる発光を室温において観測した。本成果を導いたいくつ
かの技術により、新たなヘテロ構造や量子構造の形成及びナノ構造評価への道が拓けたといえる。

研究成果の概要（英文）：A cavity-coupled exciton-polariton laser, namely cavity-polariton laser, has been 
attracting attention as a new generation low-threshold current density coherent light source composed of a
 semiconductor microcavity. In the present research, a microcavity composed of a ZnO active region sandwic
hed by pairwise distributed Bragg reflectors (DBRs) that most likely operates at room temperature was fabr
icated using a uniquely designed Helicon-Wave-Excited Plasma Sputtering (HWPS) method, which enables to gr
ow high quality epitaxial semiconductor films. We eventually observed an enhanced emission peak at around 
3.25 eV, which originates from an exciton-polariton emission coupled with a cavity mode. We therefore conc
lude that a way to fabricate new functional quantum heterostructures and to characterize them was cut open
 using the growth, fabrication, and characterization methods developed by this research project.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 

時間的・空間的コヒーレンスの高いコンパ
クトな固体光源として半導体レーザ(LD)が
実現されていたが、駆動には百ｍＷ程度を要
し、純青・純緑色の LD は市販されていなか
った。消費電力の低い光の三原色の小型コヒ
ーレント光源ができれば、立体映像や高精細
表示が実現できる。また、紫外線 LD は細菌
の検出や殺菌・物質励起・セキュリティ光源
等へ応用ができるため実現への要望が高ま
っていた。これらの要求を満たす小型コヒー
レント光源として報告者らは、既存の LD と
は原理が異なり半導体微小共振器の光モー
ドと励起子の強結合によりコヒーレント光
を得る「微小共振器結合励起子ポラリトンレ
ーザ」に着目した。ポラリトンレーザは、励
起子ポラリトンそのものがコヒーレントな
連成波であり、そのボーズ・アインシュタイ
ン凝縮(BEC)による発振が原理であるため、
理想的には閾値の無い「超低閾値コヒーレン
ト光源」として興味深い。しかし、室温で励
起子が安定に存在する半導体は少なく、低温
での実験に限られていた。 

報告者らは、禁制帯幅が広く励起子束縛エ
ネルギーの大きい GaNや ZnO がポラリトン閉
じ込めに適すことを、励起子ポラリトンの基
礎研究を通じて示していた。特に、ZnO の励
起子束縛エネルギーは 59meV と大きく、室温
の臨界励起子密度を高くとれる。バルク ZnO
の評価結果を用いて模式的なポラリトンレ
ーザ構造のRabi分裂を計算すると191meV(数
ある半導体微小共振器でも最大)となり、室
温動作の可能性が最も高いことを示してい
た。このモデル計算では、B 励起子共鳴波長
(/n)に相当する膜厚の ZnO を、中心波長を B
励起子エネルギ(366nm)に設計した髙反射率
分布ブラッグ反射鏡(DBR)で挟んだ形を用い
た。DBR は、電気が流れ、エピタキシャル単
結晶成長を行える MgZnO 系（ないしは AlGaN
系）半導体多層膜が望ましいが、光励起実験
は誘電体 DBR でも遂行可能である。 

本構造を産業に結びつけるには、安価な技
術・装置で高品質大面積薄膜を製膜する必要
がある。大面積製膜法の代表としてスパッタ
法があるが、従来の直流(DC)、高周波(RF)ス
パッタ法では基板－ターゲット間のプラズ
マによる膜損傷が大きく、単結晶薄膜の形成
は困難であった。報告者この問題点を解決す
るよう、比較的高真空中で基板から隔離して、
高密度低エネルギ有磁界ヘリコン波励起プ
ラズマ(HWP)を発生し、リモートソースとし
てターゲットをスパッタする、ヘリコン波励
起プラズマスパッタ(HWPS)法を 1994 年に提
案し、開発を行ってきた。HWPS 法は低損傷製
膜が可能で、低抵抗かつ平坦な Al 添加
ZnO(ZnO:Al)透明導電膜や、MBE 法と遜色の無
いZnOのエピタキシャル成長が可能であるこ
とを実証してきた。本研究では、本手法を用
いたZnOのエピタキシャル成長をベースとし

たポラリトンレーザ構造の形成を行った。 
 

２．研究の目的 
 
(1)ZnO 活性層を用いたポラリトンレーザ構
造の基盤となる、ZnO超薄膜およびMgZnO/ZnO
へテロ構造をヘリコン波励起プラズマスパ
ッタエピタキシャル(HWPSE)法にて形成する。 
 
(2)ZnO 活性層を用いたポラリトンレーザ構
造の最適設計を行う。このため、ZnO の価電
子帯構造(オーダリング)や励起子ポラリト
ン分散、光学定数等を実験的に明らかにする。 
 
(3)MgZnO/ZnOおよびAlGaN/GaN系DBRの設計
と光学特性の計算による予測を行う。このた
め、計測データと第一原理計算によりウルツ
鉱型 MgO の特性予測を行う。また、AlGaN 系
多層構造の有機金属気相エピタキシャル
(MOVPE)形成と評価を行う。 
 
(4)反応性 HWPS(R-HWPS)法により SiO2/ZrO2

誘電体酸化物多層膜を堆積し、DBR を形成す
る。また、この DBR により ZnO 活性層を挟ん
だ構造の光励起発光観測を行う。 
 
(5)MgZnO/ZnOおよびAlGaN/GaN系ワイドバン
ドギャップ半導体の局所発光ダイナミクス
の解析のため、時間空間同時分解カソードル
ミネッセンス装置を用いた計測を行う。 
 
３．研究の方法 
 
(1)ZnOエピタキシャル薄膜およびMgZnO/ZnO
へテロ構造の HWPSE 成長： 
 材料の本質に迫り高品位化を行うべく、
HWPSE 法を用いて上記薄膜・構造を形成し、
形態や構造評価の他、時間分解フォトルミネ
ッセンス(TRPL)法による発光ダイナミクス
解析と陽電子消滅法を用いた点欠陥解析を
行い、物性の理解を深めることとした。研究
開始当初は気相合成(CVT)法による高純度多
結晶 ZnO ターゲットを用いていたが、Al や
Si をはじめとする不純物濃度が下がりきら
なかったため、水熱合成による ZnO ターゲッ
ト開発を業者に依頼し、それを用いた成長を
行った。 
高真空型 HWPSE 装置を用い、Zn 極性面 ZnO

基板上に膜厚 2001500 nm の ZnO 単結晶薄膜
エピタキシャル成長を行った。また、ZnO 上
に MgZnO 混晶の連続成長実験も行い、構造全
体の歪評価やヘテロ界面の評価を行った。成
長温度は 950970 C、気相酸素流量比
[f(O2)=O2/(Ar+O2)]は 0.30.4 として成長表
面のストイキオメトリ制御を行った。 
成長時の背圧は 510-2 Torr 、RF 出力は

200320 W、ターゲットバイアスは 250350 V、
とし、成長レートが150 nm/hour 程度となる
ように設定した。成長後は、点欠陥密度を低
減するため、10-6 Torr以下の低酸素圧下で-10 



C/min. の徐冷を行った。 
 構造評価には X 線回折(XRD)、原子間力顕
微鏡(AFM)を用いた。薄膜の発光特性は静的
フォトルミネッセンス(PL)及び時間分解フ
ォトルミネッセンス(TRPL)法により行い、輻
射・非輻射再結合寿命の定量化を行った。ま
た、不純物濃度は 2次イオン質量分析(SIMS)
法により評価した。 
 
(2)ZnO 活性層を用いたポラリトンレーザ構
造の最適設計： 
 この目的のため、当時不明であったいくつ
かの物性パラメータをはっきりさせる必要
があった。 
 (i)ZnO の価電子帯オーダリングについて、
規約表現7 の対称性を持つ伝導帯への遷移
エネルギーが低い方から順に7-9-7 である
(GaN と異なる)という研究グループと、
9-7-7 である(GaN と同じ)という研究グル
ープの議論は50年以上行われてきているが、
決着はついていないと言われている。報告者
らは、2003 年頃から静的反射スペクトル解析
結果に基づき9-7-7 オーダリングを提唱し
てきた。本研究では、縮退四光波混合(FWM)
法を用いてA,B,C励起子を構成する励起子の
対称性を解析することにより、価電子帯オー
ダリングを決定した。 
 (ii)ZnO の励起子ポラリトン分散や、DBR
設計の際の基本情報となる屈折率・消衰係数
の分散を明らかにするべく、c 面および m 面
ZnO 単結晶の反射測定を行った。 
 
(3)MgZnO/ZnOおよびAlGaN/GaN系DBRの設計
と光学特性予測： 
 この目的のため、第一原理計算により、仮
想的にウルツ鉱構造を取らせたMgOの特性予
測を行った。MgO は本来岩塩構造であること
から、計算機上で ZnO と同じウルツ鉱をとる
ように結晶を配置した。得られた格子定数や
弾性定数を用い、(1)で成長した MgZnO 混晶
のそれを再現できるように、基本的にはべガ
ード則に従うものとして混晶の物性値を予
測した。また、AlGaN 系多層構造の MOVPE 成
長と評価を通じ、導電性DBRの検討を行った。 
 
(4) R-HWPS 法による SiO2/ZrO2誘電体多層膜
堆積、DBR 形成、光共振器形成とキャビティ
ーポラリトン観測: 
 金属 Zrと半導体 Siをターゲットとして用
い、Ar+O2雰囲気中で R-HWPS 法にて SiO2/ZrO2

誘電体多層膜の堆積を行った。まずガラス基

板に単膜を堆積し、分光エリプソメトリーに
よって屈折率・膜厚の評価を行い堆積レート
を算出した。そして屈折率の測定結果をもと
に DBR の設計を行い、812 ペアの DBR を形成
し、透過率測定を行った。また、これらの DBR
を機械的に張り合わせて共振器を形成し、透
過率測定から Q値の見積もりを行った。 
ZnO エピタキシャル層を活性層とする光励

起ポラリトンレーザ構造を実現するために
は、ZnO エピタキシャル薄膜の成長と基板の
除去が不可欠である。そこで、水熱合成 ZnO
基板を波長オーダーまで研磨することによ
って薄膜化する技術を開発した。このプロセ
ス・フローを図 1に示す。本手法を用い、単
結晶 ZnO 活性層が 8 ペアと 12 ペアの DBR で
挟まれた光共振器構造を作製した。発光特性
評価にはひとまずフォトルミネッセンス
(PL)測定を用いた。 
 
(5)MgZnO/ZnOおよびAlGaN/GaN系ワイドバ

ンドギャップ半導体の時間空間同時分解カ
ソードルミネッセンス(STRCL)計測: 
ポラリトンレーザ構造を形成する活性層

や半導体DBRおよび材料の局所発光ダイナミ
クスを解析するため、図 2 に概念図を示す
STRCL 装置を用いて、主に AlGaN 系多層膜構
造の評価を行った。 

 
 研究分担者の役割について： 
宗田孝之（早稲田大：ZnO エピタキシャル

薄膜のポンプ・プローブ評価、ZnO・MgZnO の
物性評価）、上殿明良（筑波大：陽電子消滅
法による点欠陥検出）、羽豆耕治（東北大：
薄膜評価）、古澤健太郎（東北大:ZnO,MgZnO
エピタキシャル薄膜の HWPSE 成長、SiO2/ZrO2 
DBR の R-HWPS 製膜。報告者はこれら取りまと
め及び GaN、AlGaN の MOVPE 成長や薄膜の構
造評価、電気・光学的等特性評価、STRCL 評
価を行った。 
 

４．研究成果 
 
(1)ZnOエピタキシャル薄膜およびMgZnO/ZnO
へテロ構造の HWPSE 成長： 
 研究開始当初は CVT合成 ZnO多結晶ターゲ
ットを用いて ZnOおよび MgZnO 混晶のエピタ

 

図１ ZnO を研磨して活性層として用いるポラリト
ンレーザ構造の形成プロセス 

 
図２ 時間・空間同時分解カソードルミネッセンス

(STRCL)計測装置 



キシャル成長を行った。これら薄膜の表面状
態は成長時の f(O2)に敏感であり、表面での
ストイキオメトリが確保されている条件で
は原子層ステップが観測されるほど平坦で
あった。また、MgO モル分率 0.19 までの
MgxZn1-xO 混晶は、下地の ZnO にコヒーレント
成長できることを確認した。一方で、ターゲ
ット由来のAlおよびSi不純物が1×1017 cm-3

程取り込まれており、加えて遷移金属の混入
もみられたため、低温では半値全幅の狭い励
起子発光ピークが観測されたものの室温に
おけるバンド端発光の時間分解フォトルミ
ネッセンス(TRPL)発光寿命は 50ps 程度と短
かった。かような不純物の混入を避けるため、
Li 以外の不純物が殆ど無い水熱合成法によ
り成長したZnO単結晶をスパッタターゲット
に用いることを考えた。 
 図 3に、500 nm 厚の ZnO ホモエピタキシャ
ル薄膜の表面AFM像を示す。テラス幅0.85 m
の単分子層ステップが観測され、RMS 値
0.11nm という非常に平坦な表面が形成され
ていることがわかる。ミスカット 0.5のオフ
基板を用いた場合の RMS 値も 0.2 nm 以下で
あり、上述の成長条件の範囲では、再現性良
く原子層レベルで平坦な表面が形成されて
いることがわかった。 
 室温の PL スペクトルを図 4 に示す。バン

ド端発光のピークエネルギーは 3.267 eV で
あった。この値は、O 極性面の無歪 ZnO のバ
ンド端発光ピークエネルギーよりも20meVほ
ど低い。Zn 極性面 ZnO では A 励起子と LO フ
ォノンの相互作用が非常に強いため、室温の
バンド端発光ピークエネルギーがA励起子遷

移エネルギーではなく理想的には1LOフォノ
ン分低エネルギーにシフトすることが知ら
れている。本実験の 3.267eV は、確かにキャ
リア密度が高い時の3.3eV程度に比べて低く、
LO フォノンとの相互作用が確認できるほど
の品質になったといえる。この発光ピークの
半値全幅(正確には半値半幅の 2 倍)は 6365 
meV と非常に小さく、2.4eV 付近にピークを
持つ発光帯（グリーンルミネッセンス:GL)バ
ンドの発光強度はバンド端発光強度の3桁以
上低くなっており、バルク ZnO 基板と同程度
の強度であった。従って、GL 発光の起源であ
る格子間 Zn ないしは酸素空孔等の点欠陥密
度はバルク結晶と同レベルまで低減できて
いると推測される。 
一方、代表例を図 5 に示す低温 PL スペク

トルを見ると、A 自由励起子の基底状態及び
第1励起状態に起因する発光ピーク群が観測
されたものの、3.3608 eV にピークを持つ、
中性 Al ドナー束縛励起子の再結合発光と同
定されている発光が顕著であった。また、そ
の 2 電子サテライトのピークも 3.323 eV に
観測された。SIMS 測定によれば Al 濃度は約
1017 cm-3程度であり、PL 測定の結果と矛盾し
ない。 
次に、発光効率を評価するため PL スペク

トルの温度依存性を測定した。10 K における
積分強度に対する室温の強度を等価内部量
子効率と呼ぶと、バンド端発光のそれは
0.20.3%であった。TRPL 測定から求めた PL
発光寿命(PL)の温度依存性データと合わせ
て輻射再結合寿命と非輻射再結合寿命の解

 

図４ Zn 極性 ZnO エピ層の室温 PL スペクトル 

 
図５  Zn 極性 ZnO エピ層の低温 PL スペクトル 

 
図６ PL 発光寿命(PL)、輻射再結合寿命(R)、非輻射
再結合寿命(NR)の温度依存性。 

 
図３ Zn極性ZnOホモエピタキシャル薄膜の表面AFM像 

テラス幅が 1m 近い分子層ステップが見える。 



析を行った結果を図 6に示す。PL 寿命は低温
領域から室温領域にかけて 2030 ps で大き
な変化はなかった。この結果から、30 K 以上
では非輻射再結合が支配的になっているこ
とがわかる。すなわち、30 K で既に非輻射再
結合中心が活性化されていることが明らか
になった。 
以上のように、水熱合成 ZnO ターゲットを

用いた HWPSE 法により平坦性の良い ZnOエピ
タキシャル薄膜が再現性よく成長できる。低
温 PLスペクトルは Alに束縛された励起子の
再結合による発光が支配的であったが、励起
子ポラリトンの発光も観測された。 
 

(2)ZnO 活性層を用いたポラリトンレーザ構
造の最適設計： 
 (i)ZnO の価電子帯オーダリングについて、
FWM 測定の結果から、7の対称性を持つ伝導
帯への遷移エネルギーが低い方から順に
9-7-7であると結論づけられた。 
(ii)c 面および m 面 ZnO 単結晶の反射測定

を行って屈折率・消衰係数の分散を明らかに
し、励起子ポラリトンの分散を求めて DBR 設
計を行った。 
 

(3)MgZnO/ZnOおよびAlGaN/GaN系DBRの設計
と光学特性予測： 
第一原理計算により、仮想的にウルツ鉱構

造を取らせたMgOの諸特性を予測した。また、
その値を用いてMgZnO混晶の物性値を算出し
て MgZnO/MgZnO DBR の設計を行った。更に、
AlGaN系多層構造のMOVPE成長と評価を通じ、
導電性 DBR の検討を行った。 
 

(4) R-HWPS 法による SiO2/ZrO2誘電体多層膜
堆積、DBR 形成、光共振器形成とキャビティ
ーポラリトン観測: 
 R-HWPS 法により形成した 10 ペアの
SiO2/ZrO2 DBR の、面直方向で計測した透過ス
ペクトルを図7に示す。設計波長である366nm
を中心に、非常に高い反射率(99.90%)と広い
ストップバンド幅が得られており、干渉波長
では反射率がほぼゼロに戻っている（短波長
側ではガラス基板の吸収が現れている）。 
 この 10 ペアの DBR と、同様にガラス基板
に形成した 12 ペアの DBR の各々について、
図 1に記したプロセスのうち ZnO活性層が無
い構造を形成して共振器としての性能評価

を行った結果を図 8に示す。共振器としての
Q 値は 670 および 720 であり、理想的な場合
の 1000 以上に比べて小さいが、ポラリトン
閉じ込めには十分な値である。 
最後に、薄く研磨した ZnO を SiO2/ZrO2 DBR

で挟んだ構造の室温における PL スペクトル
を、厚膜 ZnO 基板のデータと比較して図 9に
示す。構造体の発光ピークエネルギは基板の
それとほぼ同じでしかも半値全幅が狭くな
っている。また、DBR の特性を反映して干渉
による強度振動が観測できている。試料形成
時に用いた固定用エポキシ系接着剤が光っ
てしまうためにZnOらしからぬ発光があるが、
共振器と結合した励起子ポラリトンが形成
されたと考えている。 
以上のように、R-HWPS 法によって、面内均

一性の優れた高反射率 DBR が作製でき、機械
的張り合わせによっても Q値として 700程度
の共振器を実現できることがわかった。単結
晶ZnOを活性層とするポラリトンレーザ構造
の実現の目処が得られ、今後はより高精度な
膜厚制御が必要であることがわかった。 

 
(5)MgZnO/ZnOおよびAlGaN/GaN系ワイドバン
ドギャップ半導体の時間空間同時分解カソ
ードルミネッセンス(STRCL)計測: 
 STRCL 装置を用いて、AlN、高 AlN モル分率
AlGaN、GaN 等の UV 発光材料の局所発光ダイ
ナミクス解析を行った。AlGaN 超格子構造の
評価を行った結果、界面における非輻射再結
合中心密度の低減が必要であることがわか
った。 

 
図７ 10 ペアの DBR の透過スペクトル 

 
図 8 10 ペアと 12 ペアの DBR の貼り合せた構造の透
過スペクトル 
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図９ ZnO 活性層を DBR で挟んだ共振器構造の室温 PL ス
ペクトル 
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