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研究成果の概要（和文）： 我々はテラヘルツ帯量子カスケードレーザ(THz-QCL)における未踏

周波数領域 5-12 THz 帯の開拓を目指して、III 族窒化物半導体を用いた THz-QCL の開発研究を

行った。本課題において、RF-MBE 法によって熱処理によるドロップレット除去(DETA)法を用

いた GaN/AlGaN 系 QCL 構造を作製し、その構造特性及び発光特性を評価した。その結果、

DETA 法を適用することで QC 構造の多周期化が可能になり、かつ構造特性・結晶性が改善す

ることが分かった。また、この方法を用いて作製したTHz-QCL構造の電流注入において、1.4~2.8 
THz のサブバンド間遷移発光に初めて成功した。 
 
 
研究成果の概要（英文）： We studied on terahertz quantum cascade lasers (THz-QCLs) using 
III-Nitride semiconductors, for the realization of the unexplored frequency range 5-12 THz on 
THz-QCLs. In this study, we fabricated GaN/AlGaN based QCL structures using a droplet elimination 
by thermal annealing (DETA) technique, and analyzed the structural and electroluminescence properties. 
We found that DETA is a useful technique which makes it possible not only to increase the number of 
periods in the QC structure, but also to improve the structural properties of the QC structure. Further, we 
successfully for the first time observed spontaneous electroluminescence due to intersubband transition 
with peaks at frequencies from 1.4 to 2.8 THz on the THz-QCL structure fabricated with using the 
DETA technique. 
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１．研究開始当初の背景 
光と電波の境界領域に位置するテラヘルツ

(THz)光(周波数: 0.3~30 THz、波長: 1 mm~10 
µm)は、紙、プラスチック、半導体、骨など
「様々なものを透過」すること、光のように
集光、反射、分光などが容易で扱いやすいこ
とや、その周波数帯に「物質固有の指紋スペ
クトルが存在」すること、さらに｢生命に安
全｣であるといった特徴を有していることか
ら、化学物質・構造等を非破壊かつ安全に検
出する THz 分光・イメージング光源として注
目されている。その応用は広範にわたり、病
理組成診断・医薬品検査・DNA 検査・薬物爆
発物所持検査等、医療・バイオ・セキュリテ
ィなど様々な分野での応用が期待されてい
る。 

電流注入型の半導体サブバンド間遷移
(ISBT)発光を利用したTHz帯量子カスケード
レーザ(THz-QCL)は小型 (数 mm3)・連続動作
可能・高効率･高出力・長寿命・狭線幅・安
価・高耐久といった特長を有していることか
ら実用型の THz レーザ光源として期待され
ている。しかし、THz-QCL の発振周波数範囲
は 1.2~4.8 THz と限られており、5~12 THz の
周波数範囲は未開拓の状態である(Fig. 1 参
照)。この周波数帯の欠損は THz-QCL におけ
る応用範囲を著しく狭める。例えば、水分子、
たんぱく質、顔料、半導体等の各種振動(格
子・分子・プラズマ振動等)は 5~25 THz 帯に
その吸収スペクトルを持つためそれら材料
の同定・物性解析などへの応用が期待できる。
しかし現行の GaAs 系材料を用いた THz-QCL
では縦光学(LO)フォノンエネルギーが 5~12 
THz 帯に重なり電子-LO フォノン散乱による
強い光吸収のため、その周波数領域での QCL
の実現は難しい。そこで、本研究では
THz-QCL の”新しい材料”として III 族窒化物
半導体に着目した。GaN を初めとする窒化物
半導体はその LO フォノンエネルギーが
GaAs 系半導体に比べ 3 倍程度大きく(>90 
meV)、LOフォノン散乱周波数帯は 18~22 THz

帯と高周波側にあるため、窒化物半導体を
THz-QCL 材料に用いることで、これまで未開
拓であった 5 ~ 12 THz 帯でのレーザ発振が可
能となる。また、巨大な LO フォノンエネル
ギーを有していることで、熱エネルギーを介
した活性化したキャリアの LO フォノン散乱
やバックフィリングを抑制することができ
るため、現在報告されている最高動作温度
195 K より高い温度での動作も期待できる。 

これまでに我々は、シミュレーションによ
って窒化物半導体を用いた量子カスケード
(QC)構造においても反転分布可能な構造を
設計できることを示してきた。一方、QC 構
造の成長では、少ない周期数(~80 周期)にお
いて良好な構造が作製できたものの、周期数
の増加によって QC 構造の周期性が崩れてし
まうことが問題となっていた。QCL は活性層
の周期数に比例して光利得を得るため、QC
構造の多周期化はレーザ発振を得るための
重要な要素となる。また、従来の成長手法(Fig. 
2 参照)では、発光層中に 1011 cm-2 程にも及ぶ
高い貫通転位密度が存在しており、電子注入
効率の観点からも転位密度の低減化が課題
であった。さらに、これまでに QCL サンプ
ルから何らかの放射を確認してきたが、周波
数特性を観察するまでには至っていなかっ
た。 
２．研究の目的 

そこで、本課題は窒化物半導体を用いた
QC 構造の多周期化・低転位密度化及び QCL
サンプルからのサブバンド間遷移発光の観
察を目的とした。QC 構造の多周期化・高品
質化に関する実験では、熱処理による液滴除
去(DETA)法という新しい成長手法をQC構造
の成長に導入した。サブバンド間遷移発光の
観察の実験では、上記方法を用いて成長した
QC 構造を表面プラスモン型の QCL素子構造
を作製し、電流注入を行い、周波数・偏光特
性を評価した。 
３．研究の方法 
  GaN 系 QC 構造の成長には膜厚制御が得
意な成膜方法である高周波分子線エピタキ
シ(RF-MBE)法を用いた。III 族窒化物半導体
の RF-MBE 成長では、III 族 (Ga, Al)と V 族 
(N) の原料供給比が III / V > 1 であることが
平坦で高品質な膜を得るための条件である。
しかし、III 族リッチ条件では表面に III 族液
滴が析出し成長を阻害するため、適時除去す
る必要がある。従来は一定の QC 構造成長後
に窒素照射を行うことで液滴の除去を行っ
ていた(窒素照射法: N-irrad.)が、III-V 比制御
窓が狭く膜質が悪化するため、長時間の成膜
を必要とする多周期(>150 周期)構造の作製が
困難であった。また、窒素照射法では窒化しFig. 1: Current status of THz-QCL. 



 

 

て液滴を除去するため、QC 構造の膜厚揺ら
ぎの原因にもなっていた。そこで本研究では、
窒素照射による液滴除去法に替えて、平衡蒸
気圧が Ga (Al) > GaN (AlN) であることを利
用した熱処理による液滴除去  (Droplet 
Elimination by a Thermal Annealing: DETA)法
を結晶成長に導入し、多周期 QC 構造作製に
おける DETA 法の有用性を検証した。Fig. 2
に DETA 法と窒素照射法を用いた QC 構造の
結晶成長手順を示す。III 族リッチ条件で薄膜
を成長した後、DETA 法では一時的に基板温
度を 900 oC に上げ、窒素照射法では成長温度
のまま(820 oC)プラズマ窒素のみを照射する
ことで、それぞれ液滴除去プロセスを行った。
各手法共に 10周期の QC構造成長毎に 1回の
液滴除去プロセスを、反射高速電子回折
(RHEED)の回折強度が回復するまで行った。 
 DETA 法で成長した QC 構造を用いて QCL
素子構造を作製し電流注入測定を行った。下
地基板には、GaN 基板及びサファイア基板上
に有機金属気相成長(MOCVD)法で成膜した
AlGaN テンプレートを用いた。その上に、そ
れぞれ 7.5 THz、6.7 THz での発光を狙った共
鳴フォノン散乱(R. P.)型の QC 構造を Si: 
AlGaN(~3 x 1018 cm-3) で 挟 ん だ 構 造 を
RF-MBE 法で作製した。その後、Cl 系 ICP ド
ライエッティングとフォトリソグラフィを
用いて幅~120 µm、共振長 1 mm、深さ~ 4 µm
のリッジストライプ構造を作製した。電極と
して Ti/Al/Ti/Au を蒸着した。Fig. 3 に AlGaN
テンプレート上に作製した QC 構造の伝導帯
バンドプロファイルを示す。光学遷移は n =4
と n = 3 の間で起こるとし対応する周波数は
6.67 THz である。キャリアの引き抜きに対応
する準位 n = 3 と n = 2 の間のサブバンドエネ
ルギーは 107 meV と、窒化物半導体の LO フ
ォノンエネルギー(~ 90 meV) より少しだけ
大きくなっていることから、共鳴的に電子が
下位準位に散乱される共鳴フォノン散乱(R. 
P.)型の構造となっている。電子-LO フォノン
間のフレーリッヒ相互作用と電子-電子相互
作用のサブバンド間遷移(ISBT)過程を考慮し

たレート方程式を解き、各準位のキャリア寿
命を求めたところ、τ32 ~ 1 ps、τ2 = 90 fs とな
り、反転分布可能な R. P.型構造であることを
確認した。サンプルを 4 K まで冷却可能な He
クライオスタットに取り付け、パルス電流注
入を行った。サンプルからの放射を偏光子を
通してツルピカレンズで集光し、フーリエ変
換赤外分光光度計(FT-IR)を用いて 4 K-He Si
ボロメータで検出した。パルス電流注入測定
条件は、繰り返し周波数 120 Hz、パルス幅 1.7 
µs とした。測定温度は 7 K とした。偏光子角
度及び印加電圧を変化させることで、エレク
トロルミネセンス(EL)スペクトルの偏光特性
及び電圧依存特性を調べた。 
４．研究成果 
 Fig. 4 に DETA 法と窒素照射法それぞれの
手法を用いて作製した 80、300 周期の QC 構
造の XRD (0002) 面 2θ−ωスキャン及びシミ
ュレーションスペクトルを示す。Fig. 4(a) に
示すように、窒素照射法を用いて作製した 80
周期の QC 構造では、明瞭なサテライトピー
クを観察し、高い周期性をもつ構造が作製で
きた。一方、同方法で作製した 300 周期の
QC 構造では、サテライトピークをほとんど
観察することができず、QC 構造の周期数が
増加する過程で周期性が崩れてしまってい
ることが分かった[Fig. 4(b)]。一方、Fig. 4(c)
に示すように、DETA法を用いて作製した 300
周期の QC 構造では、周期数が大きいにも関
わらず明瞭なサテライトピークを観察した。
このことから、DETA 法は QC 構造を多周期
化する有用な方法であることが分かった。ま
た、窒素照射法で作製した 80 周期[Fig. 4(a)]
と DETA 法で作製した 300 周期[Fig. 4(c)]の
QC 構造の 0 次サテライトピークの半値幅は
それぞれ 70.5、54.8 arcsec であった。これを
QC 構造 1 周期当たりの平均膜厚揺らぎに換
算するとそれぞれ±1.75、±1.35 モノレイヤで

Fig. 2: Growth sequences and schematics of 
QC structures for the DETA- and the N-irrad. 
technique. 

Fig. 3: Conduction band profile and associated 
square wave functions for an R. P. type 
GaN/AlGaN QC structure emitting at 6.67 THz 
under biased conditions at 67.4 kV/cm for two 
periods. 



 

 

あり、DETA 法を適用した QC 構造の方がよ
り精確な膜厚制御が可能であることが分か
った。 
 Fig. 5 に DETA 法、窒素照射法それぞれの
手法で作製した QC 構造の断面透過電子顕微
鏡 (TEM) 像を示す。Fig. 5(a) に示すように、
窒素照射法で作製した QC 構造では、丁度 10
周期の QC 構造成膜後の界面から無数の転位 
(特に波状・混合転位) が発生していることが
分かった。これは 10 周期毎の窒素照射によ
る液滴除去処理によって窒素が過剰になり、
表面の III 族原子のマイグレーションが抑制
されたことが原因であると考えられる。一方、
DETA 法で作製した QC 構造では、転位の急
激な増加は認められなかった[Fig. 5(b)]。以上
の結果から、DETA 法は QC 構造の多周期化
を可能にするだけでなく、構造特性も改善す
る有用な方法であることが分かった。 

Fig. 6 にそれぞれの偏光を通す角度で測定
した EL スペクトルを示す。TM-偏光測定では、

2.82 THz にピークをもつ EL スペクトルを観
察した。そのエネルギーは目的の周波数(6.67 
THz = 27.3 meV)ではなかったが、準位 2 と 1
の間の ISBT エネルギー(E21)に対応しており
(Fig. 3 参照)、そこからの発光であると考えら
れる。一方、TE-偏光測定では、このピーク
はほとんど消滅した。小さく見えるピークは
偏光子の偏光度によるものであり、消光比と
ほぼ一致していた。Fig. 7 に電圧依存 EL スペ
クトルを示す。印加電圧を 21.0 V から 20.0 V
に変化させた時、EL ピーク周波数が 2.82 THz
から 2.67 THz にシフトした。このシフト量は
計算によるE21の ISBTエネルギーの変化量と
良い一致を示した。これらの結果は、観察し
た ELスペクトルが QC 構造の ISBT に起因し
ていることを示している。エネルギー準位 2
と 1 の間で光学遷移が支配的になってしまっ
たのは、その間の双極子モーメントが準位 4
と 3 のそれより大きくなっていたためだと考
えられる。同様な過程で、GaN 基板上の QCL
素子からも 1.4 THz をピークにもつ EL スペ
クトルを観察した。今後、量子設計を最適化

Fig. 4: XRD (0002)-plane 2θ−ω scans for 80- 
and 300- periods QC structures with the 
N-irrad. technique in (a) and (b), for a 300 
periods structure with the DETA technique in 
(c) and simulation spectra in (d). 

Fig. 5: Cross-sectional TEM images for QC 
structures with N-irrad. technique in (a) and 
with DETA technique in (b) taken under g = 
(1-100) conditions. 

(b) (a) 

Fig. 6: EL spectra measured at 7 K with each 
polarization direction. 
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する必要があるが、我々は初めて窒化物半導
体 QCLにおいて電流注入によって ISBT によ
る THz 発光を観察することに成功した。 
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