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研究成果の概要（和文）： 

半導体微細構造においてナノメートル領域で起きる発光過程の動的観測を行うには、サブマ
イクロメートル台の空間分解能とピコ秒台の時間分解能を同時に実現するスペクトロスコピー
が必要となる。本研究では、禁制帯幅が広い材料にもキャリアを励起可能であるが発生が困難
であったフェムト秒～ピコ秒パルス電子線の高強度発生に成功して上記要求を満たす時間・空
間同時分解カソードルミネッセンス(STRCL)計測装置を構築・確立し、GaN、AlN、高 AlN モル分
率 AlGaN 混晶の局所発光ダイナミクス計測を行ってカチオン空孔密度と非輻射再結合寿命、不
純物総量と低温の輻射再結合寿命に強い相関があることを明らかにした。 

 
研究成果の概要（英文）： 

To probe local carrier dynamics in wide bandgap semiconductors such as AlN and high 
AlN mole fraction AlGaN alloys, the use of spatio-time-resolved cathodoluminescence 
(STRCL) technique offering high spatial and temporal resolutions is preferred, because 
electron beams can be focused and implanted into sub-micrometer to nanometer regions of 
interest. In this study, we succeeded in developing a novel front-excitation type 
high-brightness pulsed photoelectron (PE)- gun driven by femtosecond laser pulses, and 
the STRCL measurement system equipped with this PE-gun was used to measure the local 
emission dynamics in GaN, AlN, and high AlN mole fraction AlGaN alloys. 
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１．研究開始当初の背景 

固体結晶における転位や積層欠陥等のマク
ロ欠陥や点欠陥は、ナノメートル台の微細領
域で発生し、キャリアや光の散乱中心や非輻
射再結合中心として働くため、低次元構造や
ナノ構造、バルクの特性までも左右する。一
方、発光性能を決める輻射寿命は構造体の次

元・サイズにより変化する。すなわち、ナノ
領域における輻射寿命と非輻射寿命を定量
化することは、材料本質の評価にもデバイス
高性能化にも必須である。 
時間・空間同時分解計測法として、フェム

ト秒チタンサファイヤレーザを励起光に用
い、発光を近接場光として観測する走査型近
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接場光顕微鏡(SNOM)法が国内外で用いられ
ているが、光励起を行う以上、励起可能な禁
制帯幅は光源波長に制限され、また空間分解
能はプローブ径に依存するため、励起領域は
最小でも数十 nm 程度である。また、測定領
域は吸収長内（表面付近）であるという制限
もある。 
本研究では、SNOM による計測が容易ではな

い、禁制帯幅の広い半導体の局所発光ダイナ
ミクスを計測する手段を構築すべく、時間空
間同時分解カソードルミネッセンス(STRCL)
装置の開発と高性能化を行い GaN、AlN、高
AlN モル分率 AlGaN 混晶の局所発光ダイナミ
クス計測を行った。 
 

２．研究の目的 
(1)禁制帯幅が広い材料にもキャリアを励起

できるものの、発生が非常に困難な、高輝
度フェムト秒～ピコ秒パルス電子線を発
生させる。 

(2)上記パルス電子線をナノメートル台の微
小領域に集束して STRCL 計測手法を構
築・確立する。 

(3)当該 STRCL 装置を用い、AlN や AlGaN 量子
井戸などの計測を行って転位等の構造欠
陥が非輻射寿命に与える影響や、ナノ構造
サイズが輻射寿命に与える影響を明らか
にする。 

 
３．研究の方法 
(1)本研究開始前は、励起レーザ照射箇所を

上部から直視できる背面入射型の光電子
銃(PE-gun)を用いていた。これと比較して
光電子放出の効率も絶対強度も高いと期
待できる前面入射配置を用い、バルク Au
（厚めの薄膜）を光励起する PE-gun を開
発した。具体的には Au 厚膜を真空槽内に
設置し、紫外線に対し透明なガラスを通し
てフェムト秒 Al2O3:Ti レーザの第 3 高調
波を前面から照射して高輝度電子線パル
スを発生させた。 

(2)多段電界加速機能と一次集束機能を持つ
電子銃カラムの光電子発生部に(1)で開発
したパーツを搭載し、それ全体を SEM 鏡筒
の電子線源部に搭載する事により、SEM 像
を観察しながら指定する微小領域にパル
ス電子線を集束させるようにした。 

(3)従前の背面入射型と比較を行うため、ま
ず光電子量の定量計測を行い、次に GaN
の欠陥回りのSEM像やSTRCL計測を行った。
計測システム全体の高性能化を確認後、バ
ンドギャップが広くフェムト秒レーザの
高調波を用いる SNOM では励起能がやや不
足する AlN や AlN モル分率の高い AlGaN
混晶の発光ダイナミクス計測を行い、カチ
オン空孔密度と非輻射再結合寿命、不純物
総量と低温の輻射再結合寿命の関係を調

べた。助成期間の研究体制を図 1に示す。 
 
４．研究成果 
(1)前面入射型 PE-gun による光電子発生 
平成 23 年度に行った、背面入射型 PE-gun

を用いた実験と理論解析を通じ、PE-gun を
SEM 装置に装着して STRCL 装置とする場合、
集束電子パルスの試料位置での時間幅広が
りを短く抑えるためには、初段の電子ビーム
直径を細くしすぎない事が必要であること
が明らかとなった。また、SEM 像の解像度向
上には、電子線源の点光源化と平行し、2 次
電子捕集系を改造して捕集効率を上げる事
が重要である事がわかった。 
上記の結果を鑑み、計画初期に考えていた

電界放出型電子銃を用いるタイプではなく、
寿命も長くとれて効率も高い、Au の比較的厚
い膜を前面から光励起して光電子放出させ
る前面入射型フェムト秒 PE-gun 開発に集中
した。装置の概念図を図 2に示す。 

 
図 1 本研究の推進体制 

 
図 2 前面入射型 PE-gun を搭載した STRCL 装置 

 

図3 前面入射型と背面入射型PE-gunの性能比較。 

縦軸はファラデーカップで計測した光電子電流、

横軸は Auフォトカソードを励起するレーザ出力。 



 

 

その結果、図 3 に示すように、電子線集束
を行わない状態で 1ケタ以上高い数の光電子
を取り出せるようになった。背面入射を表面
入射にすると約１ケタ光電子発生効率が向
上するという報告が最近スイスのグループ
からなされたが、その結果と矛盾しない。 
 
(2)前面入射型 PE-gun を搭載した STRCL 計測

系の性能 
図 2 に示す装置を用いて観測した、表面付

近に穴状の欠陥が観測される GaN 試料の SEM
像を図 4 に示す。比較のため、背面入射型
PE-gun を搭載した STRCL 装置で観察した SEM
像も示す（2 次電子検出器の改良後に双方の
データを取得している）。明らかに PE-gun を
前面入射型にした場合に解像度が高くなっ
ており、この結果は、捨てる事のできる電子
が多い（すなわちアパーチャサイズの小さ
い）方が解像度が高い事を示している。また、
電子数が多くなったもう一つの効果として
低加速電圧での SEM 撮像が可能になった事も
挙げられ、併せて高空間分解能が実現できた。 

 
(3)高輝度前面入射型 PE-gun を搭載した

STRCL 計測系による GaN の計測例 
図 2に示した STRCL 装置を用い、図 4に SEM

像を示した GaNの表面欠陥ドメイン近傍の計
測を行った結果の一例を図 5 に示す。図 5(a)
は表面 SEM 像、図 5(b)はバンド端(NBE)発光
の強度マッピングイメージ(白色が明るい)、
図5(c)は 図 5(a)の位置1-6における局所CL
スペクトル、図 5(d)は位置 1-6 における NBE
発光の時間分解 CL 信号を示す。SEM 像には顕
著に見えない、表面よりやや深い場所にある
クラック構造や、数は少ないが残存する貫通
転位に起因する暗線、暗点が図 5(b)に顕著に
可視化されている。また、スペクトル形状に
は場所的不均一性は無いものの、室温の発光
寿命（非発光再結合中心の密度に依存する）
に大きな差があることが図 5(c)、5(d)から理
解できる。 
局所計測で得られる NBE 発光強度の温度依

存性を計測し、その室温における等価的内部
量子効率と、室温における発光寿命の関係を
プロットしたのが図 6 である。図中の Sample 

1,2 のデータは、異なる 2 つの GaN 試料から
得られた値であり、比較のために載せた欠陥
密度の高い GaN テンプレート（サファイヤ基
板上の GaN エピ層）の値よりも寿命が長く、
効率も高い。 
図 6 の線形関係は、NBE 発光強度が室温で

は非輻射再結合寿命により制限されている
ことを示しており、半導体の発光過程として
非常に妥当である。すなわち、STRCL におい
て打ちこみ電子数がパルス当たり 1から 2個
であれば弱励起条件が成立しているといえ
る。また、弱励起条件下において室温の輻射
寿命がおよそ1040ns程度であると読みとれ、
この値も、過去の報告値の中に収まっている。
特筆すべき事は、局所計測を行う事により、
図 6中央付近にプロットされている、広域計
測での GaN の室温（非輻射）発光寿命および
等価的内部量子効率の最高値よりも高い値
が得られたことである。すなわち、貫通転位
を避けられただけでなく、非輻射再結合中心
の正体である Ga 空孔複合体密度の低い部分

 

図 4 背面および前面入射型 PE-gun 使用による

SEM 像の比較 

 

図 5 GaN の表面欠陥ドメイン近傍の(a) 表面 SEM

像、(b) バンド端(NBE)発光の強度マッピング

イメージ(白色が明るい)、(c) 位置 1-6 におけ

る局所 CL スペクトル、(d) 位置 1-6 における

NBE 発光の時間分解 CL 信号 
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図 6 GaN の局所計測で得られた室温におけるバン

ド端発光の等価内部量子効率と CL 発光寿命の

関係。 



 

 

の計測が可能になった事を示す結果である。 
  
(4)高輝度前面入射型 PE-gun を搭載した

STRCL 計測系による AlN、高 AlN モル分
率 AlGaN の計測例 

図 5(b)に示した GaN の場合と同様に、貫通
転位網が存在する領域とほぼ貫通転位が無
い領域での NBE 発光強度のコントラストが
AlN 及び高 AlN モル分率 AlGaN の場合にも得
ることができた。例として図 7に、表面より
やや深いところにクラック状欠陥があると
考えられるAlNエピタキシャル薄膜の単色CL
強度像を SEM 像と共に示す。SEM 像には何も
観測されない領域に、クラック状欠陥構造に
起因する、CL 強度像のコントラスト反転が見
られる。この原因は歪の不均一性ないしは光
取り出し効率の向上と考えられ、今後検討が
必要である。一方、酸素と Al 空孔の複合欠
陥に起因すると考えられる 3.42eV の強度像
では、マーカー以外の強度コントラストは低
く、全体的に光っている事が可視化された。 

 
以上のように、SNOM では容易には計測でき

ない波長範囲での STRCL 計測も実現できてお
り、本研究の目標を達成したといえる。 
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