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研究成果の概要（和文）：Si不純物濃度およびAl組成比の異なるAlGaN混晶薄膜をSEM-CL法で評価した。Si不純物濃度
増加とAl組成比低下が表面ヒロックを増加させ、ヒロック端に局所的なSi起源のドナーアクセプタ対発光が生じた。ま
た、理論的予測との比較から、結晶性が高い高Al組成AlGaN混晶薄膜において、局所CLの発光半値幅が増大することを
明らかにした。この増大はAl空孔複合欠陥の増大と相関していることが示唆された。AlGaN量子井戸の顕微分光評価結
果と内部量子効率との相関を明確にした。さらに、GaInN薄膜の温度依存CLマッピング像から、貫通転位近傍のポテン
シャル構造についての考察を行い、発光モデルを構築した。

研究成果の概要（英文）：Si-doped AlGaN epitaxial layers with different Al content and Si concentration 
has been studied by cathodoluminescence (CL) mapping. The surface hillocks increased with increasing Si 
concentration and with decreasing Al content, and local donor-acceptor-pair emission related to Si 
impurities occurred at hillock edges. Despite the crystallinity was high at higher Al contents, the spot 
CL linewidths were broader than the calculated linewidth from alloy broadening model at higher Al 
contents. This dependence indicated that the Al vacancy clusters acted as the origin of the additional 
line broadening at higher Al contents. The relation between microscopic distribution of luminescence and 
internal quantum efficiency of AlGaN multiple quantum wells was made clear.
Further, the potential profile around threading dislocations of GaInN epitaxial layers were qualitatively 
discussed from the temperature dependent CL mapping results.

研究分野：半導体工学
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１．研究開始当初の背景 
III 族窒化物混晶半導体である窒化アルミ

ニウムガリウムインジウム(AlGaInN)は、混晶
組成比の制御により室温で紫外(6.0 eV、AlN)
から赤外(0.68 eV、InN)に相当する禁制帯幅の
直接遷移型のバンド構造を有する。このため、
発光・受光デバイスとして重要であり、実用
化も進んでいる。しかしながら、異種基板上
への結晶成長に伴う高密度の結晶欠陥、混晶
組成比の空間的な不均一性、結晶構造の対称
性に起因する内部電界などにより、その発光
機構は非常に複雑とされ、統一的かつ十分な
理解に至ってはいなかった。これらの材料を
もとに作成された発光デバイスの発光効率
は、450 nm 付近をピークとして、これより短
波長側、長波長側では大きく低下することが
知られていた。このことは、材料の組み合わ
せや、混晶組成比によって発光機構が異なる
ことを示唆し、この材料系での発光機構の解
明をさらに困難にしていた。 

このような複雑な構造的不均一性を有す
る材料の発光機構を解明するためには、マク
ロスコピック評価による物理現象の理解に
加えて、ミクロスコピックな視野での材料評
価が不可欠である。当然、その重要性は広く
認知されており、過去に走査電子顕微鏡
(SEM)-カソードルミネッセンス(CL)法、近接
場顕微分光マッピング(SNOM-PL)法などを
用いて、部分的に明らかにされつつあるもの、
未だ材料固有の本質的物性、構造起因の物性、
試料の個体差による特徴が十分切り分けら
れているとは言えず、多くの試料についてデ
ータを蓄積していく必要があった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、Si 不純物濃度および Al 組成

比の異なる高 Al 組成 AlxGa1-xN 混晶薄膜およ
び多重量子井戸構造(MQW)について空間発
光分布を測定し、Si 不純物濃度が AlGaN 混
晶の不均一発光に与える影響について検討
を行することにより、Si 添加 AlGaN 混晶に
おいて不均一発光が生じる機構について明
らかにすることを目的とした。 
また、AlGaInN 混晶薄膜および多重量子井

戸構造の空間発光分布およびおよびその温
度依存性を評価し、巨視的分光測定による結
果と併せてキャリア局在および拡散機構を
明らかにすることを目的とした。 
 
３． 研究の方法 
高空間分解能を有する顕微分光法には

SNOM-PL 法、SEM-CL 法などがある。本研
究の目的のひとつである高 Al 組成 AlGaN 混
晶薄膜の評価を行うことを考えた場合、
SNOM-PL 法では励起光源として用いられる
深紫外光に対する導光ファイバーの耐久性
や光学損失が問題となり、計測が極めて困難
である。これに対して、SEM-CL 法では、電
子線による高 Al 組成 AlGaN 混晶の励起が容
易に行える。SEM-CL 法の空間分解能は、条

件の最適化により 100nm オーダーでの観察
が可能である。また、SNOM-PL 法に比べて、
広い面積についての情報を得ることができ
ること、試料の表面構造(ピット等)観察や元
素分析と組み合わせた解析が可能である点
も利点となる。 
試料面内に組成/構造不均一等に起因する

ポテンシャル揺らぎが存在すると、これに応
じて発光エネルギーに広がりが生じる。これ
らを空間分解およびエネルギー分離し、単一
領域の CL スペクトルあるいは単一エネルギ
ーの情報から CL 像を得ることができる。本
手法を用いて、混晶組成比、Si 濃度の異なる
Si 添加 AlGaN を評価し、Si 起源の局所発光
機構に関する考察を行った。 

 CL 法ではキャリアの拡散の影響も同時
に計測しているので、得られた像の解釈には
注意を要する。ポテンシャルの高い位置を励
起しても、ポテンシャルの低い空間にキャリ
アが拡散した後の発光が検出される。ポテン
シャル障壁があれば、キャリアの拡散を阻害
することが考えられる。このため、単色 CL
像の測定温度および照射電流依存性を測定
すると、発光強度パターンが変化することが
予想される。これらの差分の系統的な評価か
ら、CL 法においても拡散の影響を含めた試
料面内のポテンシャル分布について議論で
きると考えられる。GaInN 混晶薄膜内のキャ
リアの拡散から、結晶欠陥を内包する不均一
混晶内のポテンシャル分布と発光機構につ
いて考察した。 
 
４．研究成果 
 Si 不純物濃度および Al 組成比が異なる
AlGaN 混晶薄膜について、SEM-CL マッピン
グ法を用いて、微視的な構造不均一性とそれ
に伴う発光の不均一性について詳細に評価
を行った。 

Si 濃度の増大とともに表面ヒロックが発
展し、ヒロック端に局所的な発光が観察され
ることを見出した。この局所発光はバンド端
発光より 0.4～0.5 eV 低エネルギー側に発光
ピークを有するドナーアクセプタ対(DAP)発
光であることがわかった。このような局所発
光は Si 添加を行わない場合には、ヒロックが
存在していても観測されなかったことから、
混晶の組成分離等では説明できず、Si が関与
した発光であると考えられた[1, 2]。 

また、Al 組成の異なる AlGaN 混晶薄膜に
ついても同様の評価を行った結果、Al 組成の
減少に伴い歪み緩和を起源とする表面ヒロ
ックが発展すること、低 Al 組成でヒロック
が発展した試料では Si が起源と考えられる
ヒロック端の局所発光が観測されること、ヒ
ロックが見られない平坦な表面の高 Al 組成
AlGaN 混晶薄膜においては、このような発光
が観測されないことがわかった。 

以上から、この局所発光は高密度欠陥およ
びそれに伴う歪み場が存在するヒロック端
部に Si 不純物が取り込まれることによる
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DAP 発光であると結論づけた。DAP 発光エ
ネルギーから、アクセプタのエネルギー準位
を見積もり、Al 組成の変化に伴うバンドの変
化に沿って変化することがわかった(図 1)。こ
れは酸素と III 族空孔の複合欠陥において、
アクセプタ準位がバンド内にピン留めされ
ていることとは異なる傾向であった。以上の
結果およびアクセプタエネルギーに関する
類推から、この局所 DAP に関わるアクセプ
タの起源として、Si と III 族空孔の複合欠陥
アクセプタや、窒素サイトに置換した Si アク
セプタを考えた[2]。 

また、Si 不純物濃度および Al 組成比が異
なる AlGaN 薄膜のスポット CL 測定を行うこ
とにより、マクロスコピックな発光分布を排
除した微小空間からの発光のみを検出し、そ
の発光半値幅の Al 組成依存性、Si 濃度依存
性を評価した。得られた結果について、アロ
イブロードニングモデルにより完全ランダ
ム混晶において理論的に予測される励起子
線幅との比較を行い、X 線回折測定(-2、
XRC)から格子面間隔の揺らぎが小さく、転位
密度も低いと考えられた高 Al 組成比側で、
アロイブロードニングによる予測よりも大
きな発光半値幅の広がりがあることを明ら
かにした(図 2(a))。他方、Si 濃度を増やした
場合、スポット CL スペクトルの半値幅に大
きな変化は見られなかった(図 2(b))。半値幅
の挙動について、点欠陥密度や点欠陥の種類
と比較して考察した。その結果、過去に報告
された AlGaN 中の Al 空孔(VAl)クラスター濃
度が高 Al 組成において増大する傾向[5]と、
アロイブロードニングよりも過大な半値幅
の増大傾向に相関が見られた。他方、VAl 濃
度が増大していた Si 濃度が高い AlGaN にお
いて、半値幅の増大は見られなかった。この
ことから体積が大きい VAl クラスターが、励
起子ボーア半径が小さい高 Al 組成比で急激
に増加することが、励起子線幅の過度な増大

に寄与していると考えた[6]。 
Si 濃度が異なる AlGaN/AlGaN MQW 構造

についてSEM-CLマッピング法により表面構
造、発光分布を評価し、内部量子効率との相
関について考察した。Si 濃度の増加に伴う表
面平坦性の悪化は見られなかった。これは、
Si 濃度が比較的少ない条件であること、およ
び障壁層の Al 組成が高いことにより、表面
ヒロック形成の条件から外れたためと考え
られた。室温全光 CL 像中に観測された暗点
密度(DSD)が Si 濃度に対して単調に増加して
いた。内部量子効率(IQE)の増減傾向との比較
から、IQE と DSD に相関がないことがわかっ
た(図 3)。この傾向は、Si 濃度を一定としバ
リア層厚を変化させた場合に、DSD と IQE
の相関が見られたこととは異なっていた。
IQE に寄与する別の要因として、井戸層の組
成および界面平坦性の揺らぎが考えられた
ため、揺らぎの度合いの指標としてスポット
CL スペクトルの半値幅を比較したが、Si 濃
度を変えても変化が見られなかった。これら
から、AlGaN-MQW 構造における Si 濃度と発

図 1. Al 組成比と Si 添加 AlGaN 混晶薄膜
中のアクセプタ準位の関係(●が本実験、
○□△はこれまでの報告例[3,4]) 
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図 2. AlGaN 混晶薄膜について測定したスポ
ット CL スペクトルの発光半値幅の(a)Al 組
成比依存性および(b)Si 濃度依存性(Al 組成
0.61)。○は観察領域全体からの平均発光ス
ペクトルについて、▲▼は発光ピークエネル
ギーが異なる領域からのスポットCLスペク
トルについての実験データ。線は完全ランダ
ム混晶において予想される理論値。 
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光効率の相関は、構造的要因よりもむしろ Si
添加に伴う点欠陥密度の変化の寄与が大き
いと結論づけた[7]。 
さらに、マクロスコピックな PL 測定や

SNOM-PL 法にて、貫通転位近傍でのポテン
シャル障壁の形成が示唆された発光波長 400 
nm 前後の GaInN 薄膜[8]について、SEM-CL
像の温度依存性を評価した。特に、ポテンシ
ャル障壁を介したキャリアの移動が温度に
依存して生じる際の顕微分光像の変化につ
いて、In 組成比が 0.02～0.06 の GaInN 混晶薄
膜について系統的に評価した。CL スペクト
ルの発光ピークエネルギーの高エネルギー
側および低エネルギー側で分光 CL 像を取得
し、それらの温度に対する変化を比較した。
低エネルギー側の発光は貫通転位の位置に
対応したスポット状の発光であり、高エネル
ギー側の発光とは相補的に観測された。温度
上昇に伴い、全光 CL の発光コントラストが
変化し、分光 CL においても発光領域の相対
的な変化が生じた(図 4)。この変化は低エネル
ギー側の発光領域の拡大に相当し、その結果
低エネルギー側の発光と高エネルギー側の
発光が同一領域で観測された。CL マッピン
グ測定法の検出原理(励起箇所で生成したキ
ャリアが拡散した先での発光も検出する)を
念頭に考察を行った結果(図 5)、これらの CL

マッピング像中の変化は、温度上昇により貫
通転位周辺に形成されたポテンシャル障壁
を越えたキャリアの移動を示唆する描像と
考えられた。また、高 In 組成比の GaInN 薄
膜試料における相対強度の変化は、低 In 組成
比の試料よりも高温でより顕著であったこ
とから、高 In 組成比においてキャリア拡散が
より生じにくいことが示唆された。このこと
は、マクロ PL の結果から予想された、高 In
組成比の試料においてポテンシャル障壁が
高くなる結果と矛盾しないものであった。 

以上、様々な窒化物混晶半導体の微小空間
内の不均一発光について、SEM-CL 法を用い
て顕微分光学見地から評価を行った。AlGaN
混晶半導体においては Si 不純物添加や Al 組
成比が結晶構造、不純物取り込み、点欠陥濃
度との相関および発光効率に与える影響に
ついて明らかにした。また、GaInN 混晶半導
体においては、SEM-CL マッピング法の温度
依存性を評価することにより、貫通転位近傍
のポテンシャル形状に関する知見を得るこ
とができ、これに基づいたモデルの構築を行
った。 
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図 5.  GaInN 薄膜の全光 CL および分光
CL マッピング像の温度変化についての定
性的なモデル図 
 

図 4.  様々な In 組成比の GaInN 薄膜にお
ける 80 K での低エネルギー側分光 CL 像
を基準とした各温度の分光CL像の相対発
光強度像 
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