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研究成果の概要（和文）：低転位密度c面GaN局所キャリアダイナミクスを、時間空間同時分解カソードルミネッセンス
測定によって評価した。前面入射型光電子銃の高光電子放出効率化により低加速電圧で表面下の欠陥構造評価が可能と
なった。 高分解能カソードルミネッセンス測定により反転領域界面近傍で、非輻射再結合チャネルの視覚化できるよ
うなった。

研究成果の概要（英文）：Local carrier dynamics in a low dislocation density c-plane GaN were studied by th
e spatio-time-resolved cathodoluminescence measurement. A high photoelectron emission efficiency of the fr
ont-excitation-type photoelectron-gun enabled to investigate sub-surface defect structures with low accele
ration voltages. High-resolution cathodoluminescence imaging allows for visualization of nonradiative reco
mbination channels in the vicinity of accidentally formed inversion domain boundaries.
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図１（a）前面入射型 STRCL装置図、 （b）

チタンサファイアレーザの 3 倍高調波の

励起密度と光電子電流の関係 

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、バルクの特性を左右する。一方、発光
性能を決める輻射寿命は、ナノ構造体の次
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の定量
化は、材料本質の評価にもデバイス高性能化
にも必須である。自空間同時分解計測法とし
て、フェムト秒チタンサファイアレーザを励
起光源に用い、発光を近接場光として観測す
る SNOM 法が国内外で市販されているが、
励起できる物質が光源波長に制限され、空間
分解能がプローブ径に依存するため、励起領
域が最少でも数十 nm程度と広く、測定領域
は吸収長内の表面付近であるという制限が
ある。特に、深紫外線 LED 開発を考えた場
合、市販のフェムト秒レーザの 3 倍高調波、
4 倍高調波では励起できないワイドバンドギ
ャップ半導体の自空間同時分解計測を行う
必要があり、その励起光源として、フェムト
秒パルス収束電子線の利用が有効な手段で
ある。 
 
２．研究の目的 
フェムト秒レーザの 4倍高調波を用いてAlN
薄膜の時間分解フォトルミネッセンス
(TRPL)測定を行い、高品位 AlN 薄膜の極低
温における輻射寿命が 10ps 程度と定量化し
た。この値は他の II-VI、III-V化合物半導体
の報告値に比べ遥かに短く、AlNが極めて輻
射性に優れていることを世界に先駆け示し
た。一方、転位密度が上述の高品位 AlN薄膜
の2桁高いAlN薄膜では輻射寿命が長かった。
かような輻射寿命の違いの原因を明かにす
る必要がある。ところが、4 倍高調波のパル
ス当りのパワー密度は 40nJcm-2と極めて低
く、光学素子の反射・吸収損失を考慮すると
SNOM 法による時空間同時分解計測は非常
に困難であることが予想される。アンモニア
ソースMBE(NH3-MBE)法および有機金属化
学気相エピタキシャル(MOVPE)法により
AlN薄膜や高AlNモル分率AlGaN混晶を成
長し、フェムト秒パルス収束電子線を用いた
時空間同時カソードルミネッセンス
(STRCL)測定により、ワイドバンドギャップ
窒化物半導体の構造欠陥やドメイン構造・点
欠陥が非輻射寿命に与える影響と、ナノ構造
体サイズが輻射寿命に与える影響を把握す
る。 
 
３．研究の方法 
Au で修飾したフィラメント材を真空槽内に
設置し、合成石英窓を通じ、モードロック
Al2O3:Ti レーザの発生する 80 フェムト秒光
パルスの３倍高調波（ここで 100フェムト秒
程度）を照射する表面入射配置にて光電子を
発生させる。光電子放出自体は高速応答する

物理現象なため、金属端から飛び出す時点で
のパルス時間幅増加は少ない。STRCL 測定
は、SEM 像により位置を確定して計測を行
うことに意義がある。このため、高輝度収束
パルス電子線を用いて二次電子像を撮像す
る必要がある。これを満たすための電子数は
既知であるため、条件を最適化することによ
り、良好な SEM 像の観察を可能とした。微
細領域での発光ダイナミクス解析を行って
欠陥やドメイン構造・点欠陥が非輻射寿命に
与える影響を把握した。 
４．研究成果 
（１）前面入射型と背面入射型光電子銃の出
力を比較するため、厚さ 20nm の Au 薄膜を図
１（ａ）に示す装置内に設置した。光電子電
流値を測定するため、ファラデーカップを試
料台の上部に設置した。取り出し電圧と加速
電圧は 7.5kV、12kV で測定した。図１（ｂ）
に示すように、前面入射型光電子銃の出力が
背面入射型のそれより高いことが分かる。こ
れは、背面入射型では、Au薄膜の光学損失を
考慮することで解釈される。前面入射型光電
子銃では、高密度励起領域で飽和傾向を示し
たが、これは、Au 電極面が薄いため損傷した
ためと考えられ、厚膜 Au 電極を用いると飽
和は観測されなかった。 



 
図２自立 GaN 基板試料 A1 の（ａ）293K

での広域 PL スペクトル、（ｂ）293K での

TRPL信号。 

 

図３試料 A1の（ａ）SEM像、（ｂ）293K、

（ｃ）20Kでの NBE発光強度マッピング

像 

 
（２）HVPE 成長した 0.5mm 厚の自立 GaN 基板
を測定した。試料 A1 と A2 の電子密度はそれ
ぞれ 3×1018、2×1017cm-3 である。各試料の
刃状転位密度はX線ロッキングカーブの半値
全幅から試料 A1 は 6.6×106、B1 は 6.3×
106cm-2と見積もられた。試料 A1 の室温での
広域 PL スペクトルを図２（ａ）に示す。ス
ペクトルには 3.373eV にバンド端近傍(NBE)
の発光（半値全幅：73meV）、3.28eV に LO フ
ォノンレプリカが観測された。2.2eV 付近の
ブロードな発光の強度は NBE発光強度の 3桁
以上低かった。試料 A2 のスペクトルも A1 と
同じスペクトルを示し、2 つの試料が高品質
であることが変わる。図２（ｂ）に試料 A1
のNBE発光の室温での時間分解PL(TRPL)信号
を試料内で異なる 3 点で測定した結果示す。
TRPL信号の速い減衰時間(1)は測定位置によ
って 0.47 から 1.24ns と異なるものの、それ
らのスペクトルは変化していなかった。この
結果から、室温での非輻射寿命(NR)は試料の
場所によって異なることが分かった。 

 
（３）NBE 発光の局所NRと発光強度の空間分
布を可視化するため、試料 A1 の inversion 
domain boundaries（IDBS）付近を STRCL 測
定した。図３（ａ）に SEM 像を、（ｂ）に 293K 
（ｃ）に 20K での NBE 発光強度マッピング像
を示す。発光強度マッピング像はブローブ電
流値 100pA で測定した。SEM 像には、IDBs に
よる台形のくぼみと暗点が観測された。暗点
部は図３（ｂ）の 293K での発光強度マッピ
ング像でも観測された。293K での発光強度マ
ッピング像には、非輻射再結合中心（NRCs）

の空間分布による複雑な構造が観測され、そ
の空間分解能はキャリアの拡散距離によっ
て制限される。低温では NRCs は凍結される
ため、図３（ｃ）で観測される暗線と暗点は
試料自体の欠陥または強い NRCs の存在によ
るものと考えられる。 
 

 
（４）図３に記載した場所でそれぞれ観測し
た時間積分スペクトルを図４（ａ）に TRCL
信号を図４（ｂ）に示す。これらの測定はプ
ローブ電流値 25pA で行った。この条件では
パルスあたり2個の電子を打ち込むことに相
当し、励起される電子・正孔対は 2000 以下
である。NBE 発光ピークは 3.38eV（半値全幅：
90meV）で図２（ａ）と変わらないものの、
台形の周辺では若干のレッドシフトが観測
された。これは、局所的な歪ないしは残留キ
ャリア密度の増加によるものと考えられる。
TRCL信号は2つの指数関数の重ね合わせでフ
ィッティングでき、速い減衰時間（1）は測
定場所によって異なっていた。293K での発光



 

図４（ａ）時間積分 CLスペクトルと（ｂ）

TRCL信号の測定場所依存性 

 
図５自立 GaN基板の等価内部量子効率 

強度マッピングの欠陥付近の1の減少は、室
温の1はNRによって支配されるため、NCRs の
再結合が増強されたためだと考えられる。一
方、低温では1は測定場所に依らず 180ps で
あった。これは低温では輻射寿命（NR)によ
って支配されるためである。 

 
（５）局所等価内部量子効率を293Kと20K で
の NBE発光スペクトルの積分強度から算出し
た。試料 A1と A2の結果を図５に示す。また、
図５には自立 GaN 基板の広域 PL 測定から得
られた最高値とGaNテンプレートの値を共に
プロットした。局所測定がより高密度励起の
ため高い値を示す傾向があるものの、STRCL
測定では、NRCs による影響を受けない非常に
高効率に発光する領域を選択的に評価する
ことができることが分かった。この結果から、
図３の位置４番で最高となる 20%が得られ、
そこでの1は 3.33ns であった。 
 STRCL 測定によって局所的なキャリアのダ
イナミクスを観測することができることが
分かり、よりバンドギャップエネルギーの多
きい、AlN や AlGaN 混晶への展開が期待され
る。 
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