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1．　　研究成果の概要

1．　研究の背景と目的

申請者らが開発した2波長励起フォトルミネッセンス（PL）法は、バンド間励起（AGE）光

に加えて禁制帯内励起槻）光を断続照謝し、バンド間発光強度の変化を観測する手法であ

る。BGE強度依存性に現れるゆf皿i㎎効果に着目することにより、非発光再結合準位とし

て作用する禁制帯内準位の濃度、エネルギー、電子・正孔捕獲率等の非発光再結合パラメー

ターを初めて定量的に導出し得る非接触・非破壊測定手法であることが示されて以来、その

有効性は広く認知されている。

GaAs系やGaN系半導体で蓄積してきた評価実績を基に、本研究では船E光源に可視域のエ

ネルギー連続可変光源、光検出系に試料面内分布測定機能を含めた測定系を構築する。半導

体のみならず各種蛍光体やより広範囲の発光材料に適用することによって、禁制帯内の複数

準位を分離検出し、それらの成因を明示し得る汎用手法として確立することを目的とする。
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2．　2波長励起フォトルミネッセンス測定系の整備

研究実施計画に基づき、下記の項目について測定系を整備した。

（1）励起光学系：固体結晶用レーザー共振器、フラッシュランプ用電源を導入し、Nd：蹟G

　　及び筒調波発生用結晶等と組み合わせることにより、可視域（400～700nm）での波

　　長可変隣E光源として整備した。

（2）温度制御装置：試料冷却用コールドヘッドを新たに導入し、励起及び観測光学系を改

　　良して15K～300K間での測定が可能な2波長励起フォトルミネッセンス分光装置を

　　整備した。

（3〉受光系：フォトルミネッセンス（PL）受光感度域を近赤外領域（波長1．2μm）まで

　　拡張するため、新たにInGaAsフォトダイオード、ペルティエ素子を用いて電子冷却

　　型受光系を作製した。またCCDカメラユニットを導入し、クライオスタット内に設置

　　した試料の可視領域での励起光スポット像、PL強度分布の測定が可能となるよう、

　　光学系を調整した。

これらの改良を加えた2波長励起フォトルミネッセンス測定系を構築した。

3．　協E成長GaN／AlG州量子井戸試料の評価

Hamover大学（ドイツ）より依頼されたプラズマ～BE成長G州／A1α、2（囑．副量子井戸構造半

導体試料の2波長励起フォトルミネッセンス測定を行い、1．17eVのBGE光照謝によって禁制

帯内準位の検出に成功した。低温領域での2波長励起効果から、無ドープ構造（FBOgN）に対

してSiドープ（FBO9S）及びAlα50Gaα誤バッファ層（厚さ780m）を含む無ドープ構造（FB78N）

では欠陥密度が低下することを示した（図1）。15KでのB鰯鍍依存性から、従来の㎜

成長試料より欠陥密度は高いことがわかる（図2）。

　さらにSiを障壁層のみに選択ドープしたGaN／A1㈱Gaα57N量子井戸構造は、移動度が高い

上に発光効率にも優れることを実証した。GaN／AlGaN系ではGaAs／AIGaAs系よりも障壁ポテ

ンシャルを高く設定出来、量子井戸層への電子蓄積が容易となる点が重要である。このため

Si添加により結晶成長界面のマイグレーションが進み欠陥が低減する効果と合わせて、

GaN／AlG州系選択ドープ構造は有望と考えられる。総じてバッファ層厚、量子井戸周期の増

加や選択ドープ構造により発光領域の結晶品質改善が可能であることを実証した。
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図1　BGE効果の温度依存性
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4．　欠陥蝦立の生成前後の観測

GaN／Alα12G妬■試料での測定再現性を確認中に、脇効果の不可逆変化を観測した。20K

付近で1。17eVの蹴光に対して顕著なPL弓鍍の低下を示した試料において、ある時、点から

この変化が観測されなくなり（図3）、同時にPL強度自体がそれ以前の値の3％へと低下し

た。この現象は紫外光励起による新たな欠陥準位の生成を初めて捉えたものであり、学問的

価値が高い。レート方程式モデルを用いて解析した結果、2準位モデルにおける準位1の密

度と正孔捕獲率の増大によって解釈可能であること（図4）を示した。また意図的な欠陥準

位生成とその前後で冊L測定を通して、検出準位の成因を理解する可能性が示された。
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　壷
％×1015N廿

3．OXlσ133．0×1σ8 60×1σ6
》1

図4　BGE効果及び相対PL強度の計算結果

5．　NBE成長InAs／GaAs量子ドット試料の評価
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図6　量子ドット試料の脇効果

新たにGaAs層中に形成されたlnAs（3原子層）の量子ドット試料（図5）を用いて2波長

励起PL測定を行った。1．59eVのAGE照酎に対して、量子ドットのPLは1．23～1．26eVの赤外領域
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となるため、InGaAs光検出器を用いて測定を行い、0．75eVの蹴光照射による量子ドットPL

強度の低下（㏄E効果）を初めて観測した（図6）。量子ドットを含むGaAsスペーサー層厚が

20㎜のもの（試料b）、30nmのもの（試料c）共に㏄E効果はBGE光強度を増すと共に増大し、

やがて飽和傾向を示した。これはtrap－filling効果であり、検出準位の定量評価が可能であ

ることが示された。また田E効果の温度依存性は従来の量子井戸試料とは異なり、量子ドット

でのキャリア再結合過程を明示する上で重要な手がかりが得られた。

6．　蛍光体の熱レミネッセンスと2波長励起効果

　閲凱gAl1。017：Eu、Y202S：Eu等の蛍光体材料では、定常的な2波長励起効果は観測されず、代

わりに熱ルミネッセンスによりキャリア捕獲準位が複数検出されることが多い。しかしなが

ら熱ルミネッセンスでは準位エネルギーの測定に時問がかかり、またその精度も十分でない

場合が多かった。このため2波長励起の本手法を熱ルミネッセンスと組み合わせることによ

って、より迅速、高精度な準位検出を試みた。

　典型的な例としてY202S：Eu蛍光体を用いると、まず熱Wミネッセンスにより熱活性化エネ

ルギーα10、0．23、α29、0．34、0．39、0。58eVの6つの捕獲準位が検出された（図7）。こ

の試料の昇温前に0．75eVの［旺光を照射すると、0．10～0。34eVのピークが消失した。次に

1．17eVのBGE光を照射すると、最も主要であったα39eVのピークまでが消失することによ

って、それまで分離不能であった隣のサブピークが明瞭に現れ（図8）、その熱活性化エネル

ギーを0．42eVと測定できることが実証された。BGE光照射によってそれまで哩もれていた準

位を選び出して観測可能である点は、準位の非破壊、非接触な定量測定手法としての2波長

励起効果の適用性のさらなる拡大を意味し、今後の展開が期待される。
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7．　結論
可視域のエネルギー連続可変光源、赤外感度光検出系等を加えた新たな測定系を用いて、

半導体量子井戸、量子ドットの非発光再結合準位を検出し、構造最適化の指針を得た。また

紫外光照謝に伴う欠陥準位生成前後の観測から、成因解析の可能性が示された。さらに蛍光

体の熱ルミネッセンス測定にBGE光照鮒を組み合わせることによって、従来困難であったサ

ブピークの分離検出を実証し瓦これらの成果は、非接触・非破壊での定量測定手法である

2波長励起フォトルミネッセンス法の利点を活用し、さらに適用領域を拡大する上で重要と

考えられる。
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