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要 旨

　青色発光デバイスの素材であるGaNやその混晶InGaNは、実用面で広く利用されているが、キ

ャリア再結合の基礎的な過程には十分に明らかになっていない点がある。GaNを励起すると正孔

と伝導電子がクーロン相互作用によって励起子を形成するが、その束縛エネルギーが常温に対応

する熱エネルギーと同程度であるため、常温での発光には励起子の他に熱解離した自由キャリア

が寄与している可能性がある。またInGaNにおいては、レーザー発振時における高密度励起状態

下で、混晶特有の局在効果がキャリアの再結合過程にどのように関わっているかについて明らか

になっていない部分がある。

　GaNと混晶AIGaN、　InGaNの発光効率、発光寿命の温度変化を測定した結果、混晶においても

GaNの自由励起子の場合に特徴的な輻射減衰時間の温度変化が認められ、　A1、　In濃度が低い混晶

では励起子がバンド性を持つことが分かった。励起密度による発光強度変化の測定より、いずれ

の試料でも常温においては励起子と自由キャリアの双方が発光に寄与し、励起密度が高くなると

後者の割合が増大することも明らかになった。h1GaNの多重量子井戸において、誘導放出光と光

学利得のスペクトルを測定した結果、誘導放出には局在状態と電子・正孔プラズマの2種の発生

源があり、励起密度によって連続的に変化していくことが確認された。

　GaN系のレーザーには発振の閾値電流が高いという問題があり、閾値の低減は基礎的な問題と

してのみならず、応用的にも興味深いテーマである。そこで一軸性歪みの導入によって光学利得

が増大するという理論的予測に着目し、一軸性応力を試料に印加して発光スペクトルの測定を行

った。GaNの護、　B励起子エネルギーの差が応力の導入によって広がり、これに対応して発光強

度も変化することが分かった。InGaNの多重量子井戸に応力を印加すると、誘導放出光の強度が

増大してその閾値が低下した。電子・正孔プラズマ型の誘導放出で観測した光学利得の増大は理

論的予測に対応するものであった。さらに、この現象が常温においても同様の効率で起こること

も確認され、実用面における一軸性歪みの有用性を実験的に示すことができた。
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序 章

1研究の背景

　皿一V族半導体は発光ダイオード（light－emi猛ing　diode、　LED）やレーザーダイオード（laser　diode、

LD）の素材として多くの研究が行われてきたが、中でもGaAs系半導体が室温で発振するレーザ

ーとして実用化され、広く利用されてきた。［1］［2］A藍GaAsとG訟sのヘテロ構造を用いた赤外レ

ーザーに始まり、AIGaAsやInGaAsP系混晶を用いることにより発振波長を制御する方法が開発さ

れて、赤色レーザー光（0．6嘩n）を発振するInGaP系デバイスも開発された。［3］レーザーを光

記録用として用いる場合、波長が短くなるにつれてメディアの大容量化が可能になることから、

レーザーの短波長化が重要視されてきた。　また、光の3原色のうち赤、緑色LEDの実用化が進

み、青色LEDがあれば全ての色をLEDで作り出すことが可能になるという事情もあり、長寿命、

高効率の青色発光体の登場が望まれてきた。

　斑一V族半導体であるGaNはバンドギャップが近紫外領域にあり、同じ還一V族窒化物である

InNをドープした混晶InGaNは青緑～青色発光デバイスの媒質として研究が進められてきた。

［41［5】［6］［7］［8］［91［10］また、皿一V族窒化物でGaNよりもバンドギャップの大きいAl：Nをドープ

したAIGaNは紫～紫外光源の素材として注目されている。［11］近年、　GaNやその混晶を用いた

L£DやしDに関する数多くの研究・開発が進められ、様々な分野で技術革新がもたらされた。今

後もGaN系LDはブルーレイディスクなどの次世代大容量メディアの励起光源等、技術的に重要

な役割を担っていくことと思われる。

　このようにGaNやその混晶は実用面においては多くの成果が得られているが、それにも関わら

ず、基礎的な面で未だに明らかになっていない部分がある。GaNが常温においても安定して発光

するのは大きな励起子結合エネルギーの効果によるものと考えられているが、そのエネルギーは

常温に対応する熱エネルギーとほぼ等しく、常温近辺では結晶内でキャリアがどのような状態を

とり、それが発光効率や光学利得とどのように関連するかは詳細には分かっていない。また、混

晶InGaNにおけるレーザー発振には混晶特有の局在効果が寄与している可能性があるが、誘導放

出が起こる程度にキャリアが高密度に存在している場合に局在励起子がどのように振る舞い、誘

導放出がどのような状態から発生するかなどについても明らかになっていない部分がある。

　本研究の第一の目的は、GaNやその混晶InGaN、　AIGaNにおける光励起キャリアの振る舞いや

その再結合過程を、発光効率、発光寿命の温度変化の測定や、誘導放出の観測等により明らかに
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することである。まず第1章で、GaNの構造や光学的性質を示し、またInGaN、　AIGaNを用いた

GaN系混晶における光学応答の特徴を示す。次に第2章で、　GaNと混晶InGaN、　AIGa：Nにおけ

る、発光スペクトル及び発光寿命の温度による変化や、キャリアの密度による発光強度の変化の

違いから、結晶中におけるキャリアの振る舞いと発光のメカニズムについて調べた結果について

述べる。［12］混晶InGaNがデバイスの素材として用いられる場合、一般に多重量子井戸（multiple

quantum　wells、　MQW）の井戸層に使われる。それは、電子と正孔の波動関数の重なりが二次元

閉じ込め効果によって増大し、発光効率が高くなることによっている。第3章では、h1Ga：Nの多

重量子井戸におけるレーザー発振、すなわち誘導放出の起源を明らかにするため、キャリア密度

による発光スペクトルや光学利得の変化を測定した結果を示し、考察を行う。［13］

　InGaNの多重量子井戸を用いたLDにおいては、これまでに実用化されているGaAs等を用いた

ものと比べてレーザー発振に必要なキャリア濃度の閾値が1～2桁高いことが知られている。こ

れはこの系における効率や反転分布の問題と関連し興味ある問題である。最近理論において、試

料に一軸性応力を加え、バンド構造に摂動を加えることによって、状態密度の変化を引き起こし、

これによってキャリア密度の閾値を改善する可能性が示唆された。そこで本研究のもう一つの目

的として、誘導放出メカニズムの研究の発展としてhGaN多重量子井戸における応力効果を実験

的に調べた。　4章においてその成果を示す。

2試料について

　本研究で用いた試料は全て松下電器産業株式会社先端技術研究所に提供していただいたもので、

300Torrの低圧におけるMOVPE（有機金属気相エピタキシー、　meta韮organic　vapor　phase　epitaxy）

法で生成されている。MOVPE法とは、気相からの固化によって試料を生成する気相堆積法の一

種で、固体原料の蒸発を利用する真空蒸着法や分子線エピタキシー法などの物理気相堆積法とは

異なり、化学反応、特に有機金属化合物を原料とした熱分解、を利用する化学気相堆積法である。

　本研究では純粋なGaNのバルク状結晶とその混晶Al。GaBN、　In。G翫けNのバルク状結晶、及び

In。Gal．。N／GaNの多重量子井戸を使用した。　GaNのバルク結晶は（0001）サファイア（A董203）基

板上に成長させた厚さ40nmのGaNバッファ層があり、その上に厚さ1．0μmのGaN層がある構

造になっている（図1－1）。A重。Galr。Nのバルク結晶は、　GaNの試料と同様の構造の上にさらに

厚さ0．2～0，3μmのAIGaN層がある構成になっており、実験ではAl濃度4％と7％の2種類を使
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用した（図1－2）。また、h。GaけNのバルク結晶はGaNの試料の上に厚さ0．1μm、　In濃度7％

のInGa：N層を持つ構造になっている（図1－3）。　In。Ga1「，N／Ga：Nの多重量子井戸はGaNの試料

の上に厚さ75nmのGaNバリア層で区切られた厚さ2．5㎜の1簸⑪．1GaogN井戸層が5層、表面に厚

さ15nmのGaNキャップ層という構造になっている（図1－4）。混晶におけるAl、　In濃度は全

てX線回折の測定によって得られた値である。
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GaN層（1．0ドm）

GaNバッファ層（40㎜）

（0001）サファイア基板

図1－1　GaNバルク状結晶の構造

AIGaN層（02～0．3　Fm）

GaN層（1．0μm）

GaNバッファ層（40㎜）

（0001）サファイア基板

図1－2　A1．Ga卜。Nバルク状結晶の構造
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InGaN層（0．I　Fm）

GaN層（1．0μm）

G姻バッファ層（40㎜）

（0001）サファイア基板

図1－3　1n。GahNバルク状結晶の構造

　GaN
バリア層
（7．5㎜）

GaNキャップ層（15㎜）

GaN層（1．0回忌）

GaNバッファ層（40㎜）

（0001）サファイア基板

恥．ρa。．6N

井戸層
（2．5㎜）

図1－4　ho」Gao．gN多重量子井戸の構造
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第1章G州とその混晶AIG組N、　lnG紐Nにおける光学特性

1．1ウルッ鉱型G劉N

1．1．1GaNのバンド構造と光学的性質

　GaNには主に、六方晶であるウルッ鉱型構造と立方晶である閃亜鉛鉱型構造の2種の構造が存

在する。どちらの構造をとるかは生成法や生成時の条件によって決定されるが、応用面で広く利

用されているのはウルツ鉱型の方であり、この研究で使用したGaNやその混晶も全てウルッ画図

であるため、以下ではウルッ鉱型のGa：Nを中心に話を進めていく。以後、単にGaNと表記して

あるものはウルッ鉱型GaNを指すものとする。

　GaNの価電子帯は図1－1に示してあるようにr点の近傍で結晶場によってr，対称とr、対称

の2つのバンドに分裂している。：r・対称のバンドはスピン軌道相互作用によってさらにr、対称

のオバンドとr7対称のβバンドに分裂し、　r・対称のバンドはr7対称のCバンドになる。

［14］［15］［16］［17］エネルギーの高さは浸、β、Cバンドの順になっている。価電子帯の最高エネル

ギーと伝導帯の最低エネルギーが共にr点にあるため、価電子帯にある電子を光励起する場合、

直接遷移型の遷移をする。

　光励起等によって価電子帯の電子が伝導帯へ励起されると、価電子帯に空位が生じてそれが実

効的に正の電荷を持つ正孔となり、その正孔と励起された電子は水素原子の様にクーロン相互作

用によって励起子を形成する。　3種の価電子帯に対応してエネルギーの異なるオ、β、C励起子

が存在する。表1－1に各パラメータを示す。β、C励起子のエネルギー差が21　meV（10Kの

場合）であるのに対し、スピン軌道相互作用の分裂による4、β励起子のエネルギー差は7meV

（10K）と小さな値になっている。最低エネルギー状態である浸励起子の電子・正孔の問に働く

束縛エネルギーは26meVと室温の熱エネルギーに相当する程大きく、室温においても発光する要

因となっている。

1．1．2GaNのスペクトル

図1－2は山口らによる10K以下の低温におけるGaNの反射スペクトルである。［18】 GaNの
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．4バンド

Bバンド

Cバンド

バンドギヤツプ（オバンド） 3．504eV（10K）

励起子束縛エネルギー（オ励起子） 26meV

励起子ボーア半径 3．4㎜1

孟励起子エネルギー 3．478eV（10K）

β励起子エネルギー 3！喜85eV（10K）

C励起子エネルギー 3．506eV（10K）

表1－1　GaNの励起子に関する各パラメータ［19］
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厚さは1．6μmでサファイア基板の上にMOVPE法にて作製されている。

エネルギーの関係式、

R隅＋
ﾊ｛蝋面識～叫

図中の実線は反射率と

（1．1）

を用いてフィッティングされた理論曲線である。　ここで、E。、　r、はそれぞれκ励起子のエネルギ

ー、減衰定数、θは位相、Ro、　R、は定数である。低エネルギー領域における測定値と理論曲線と

の相違は干渉の効果によるものである。垂直の点線はフィッティングにより求められた各励起子

エネルギーであり、浸、β励起子を表す構造がはっきり現れていることが分かる。我々の試料に

おいても同様のスペクトルを観測することができた。

　次に発光スペクトルの測定結果を示す。　この実験では温度を10Kから室温まで制御可能な閉

サイクルHe冷却器に試料を取り付け、試料からの発光は七回数1200本／mmの回折格子1枚、焦

点距離640mmの分光器に通して分光した光を光学多重チャンネル分析器に取り込んだ。試料を

励起するための光源には波長325㎜（エネルギー3．81eV）のHe－Cdレーザーを用いた。このHe－Cd

レーザーは連続波（continuous　wave、　cw）であるため、瞬間的な高密度波を繰り返すパルス光と

は異なり励起密度は常に小さく1W／cm2程度である。そのため、測定にこのレーザーを用いた場

合に生成される励起子は十分低密度であり、種々の非線形光学効果は発生しない。

　図1－3は各温度におけるGa：Nの発光スペクトルである。全てのスペクトルでピークにおけ

る強度が1になるように規格化した。10Kでは強度の大きい低エネルギー側の成分とやや強度の

小さい高エネルギー側の2成分が存在しているが、温度が上昇するにつれて強度比が逆転し、40K

以上では低エネルギー側の成分はほとんど見えなくなる。また、50K以上ではさらに高エネルギ

ー側に新しい成分が現れる。GaNには伝導帯よりも少し低エネルギー側にドナー準位が存在し、

10K程度の低温であればドナー電子はそのドナー準位に局在しておりニュートラルドナーとなっ

ている。　このニュートラルドナーに捕らえられた励起子を束縛励起子（bound　exciton、　BE）と呼

ぶ。　束縛励起子は結晶を自由に動き回る通常の励起子（自由励起子、位ee　exciton、　FE）とは異な

り、格子欠陥や不純物に起因する非輻射減衰の確率が極めて小さく、また巨大振動子（giant

oscillator　s廿ength）効果も働くため、発光効率は自由励起子に比べて高い。［20】赤外光を照射し

てニュートラルドナーをイオン化した状態で束縛励起子発光のスペクトルを測定すれば、その強

度は赤外光照射がない場合に比べて減少することがいくつかの半導体において確認されている。

［21］［22］図1－4は7KにおけるGaNの発光スペクトル（点線）、と赤外光照射に伴う発光の変

化量（△玖赤実線）である。赤外光源としてタングステンランプを用い、可視光を遮断するフ
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イルターを通して試料に照射した。　△〃は発光のピークエネルギーである3．48eV付近において

負の信号を示している。ニュートラルドナーの励起によって強度が減少することから、この発光

は束縛励起子の再結合によるものであることが分かる。　この結果より、図1－3の10～20Kに

おける低エネルギー側の成分は束縛励起子発光であると考えられる。温度が上昇するとドナー電

子は熱エネルギーを得て伝導電子となるために束縛励起子からの発光は減少していく。

　図1－3における高エネルギー側の成分は自由励起子からの発光である。低温においては、エ

ネルギーの高いB励起子はフォノンの放出によりすみやかに躍励起子へと遷移するため、自由励

起子発光の多くは浸励起子の発光である。　しかし、結晶の温度が上がると、フォノンの吸収によ

り躍励起子がβ励起子になる確率が高まって定常的にβ励起子が存在するようになるために、双

方の発光を観測するようになる。　これらの発光は室温まで見ることができる。低温から室温ま

での温度領域における発光強度の変化については2章で取り扱う。

L2　GaN系混晶

1．2．1混晶とそのバンドギャップ

　複数種の結晶が混合して1つの結晶を成したものが混晶であるが、GaN系の混晶としては、主

としてウルッ鉱型GaNに同じ皿一V族窒化物でありウルッ鉱型構造であるAlNやInNをドープし

た、AIGaN、　InGaNがある。一般に、混晶はそのバンド（電子のエネルギー帯）の性質によって

融合型（1モード型）と自己主張型（2モード型）とに分類される。融合型混晶は各成分結晶の

バンドが平均的に混ざり合う場合で、バンドギャップや吸収スペクトルは成分結晶で観測される

エネルギーの線形内挿近辺に単一の構造で現れる。自己主張型では成分結晶のバンドが保存され

る為、それぞれに対応した複数のスペクトルが見られ、各構造の強度は組成比によって変化する。

前者の例としては陽イオン置換型のハロゲン化アルカリ混晶やH－W族混晶があり、後者の例と

しては陰イオン置換型のハロゲン化アルカリ混晶が典型的である。［231

　劃一V族であるGaN系混晶は融合型に属し、そのバンド構造はAl、　In濃度が低い場合Ga：Nの

ものに準じるが、バンドのエネルギーはAl、　Inの濃度に臨じて変化していく。　AINのバンドギ

ャップはGaNのものより大きいので、混晶AIGaNのバンドギャップはAl濃度が高まるにつれて

GaNにおける値から増大してゆく。逆に、　InNのバンドギャップはGaNのものより小さいので、

In濃度が高まるにつれてInGaNのバンドギャップは減少してゆく。　これらの混晶における励起
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子もバンドギャップの変化に準じたエネルギーを持つ。混晶におけるバンドギャップの値につい

ては次節において詳しく述べる。

1．2．2ボウイングパラメータと励起子エネルギー

　ここでは、GaNとその混晶AIGaN、　IhGaNのバルク状結晶において測定した発光スペクトルを

示し、その考察を行っていく。図1山5はIho．07Gao．g3N　G　O　K）、　GaN（40　K）、　Alo．07Gao．g3N（40　K）

の発光スペクトルである。各スペクトルの強度はピークで規格化されている。GaNにおける

3．483eVにピークがある発光は自由励起子の発光である（図1－3参照）。図中の青色の矢印は

40KにおけるGaNの孟励起子のエネルギー（3．487　eV）を表している。［24］

　AIGaNのスペクトルはGaNの場合よりも高エネルギー側に、　InGaNのスペクトルはGaNより

も低エネルギー側に位置しており、いずれの場合も純粋なGaNにおいて発光帯が現れるエネルギ

ー近辺において構造は見られなかった。　これは混晶化によってバンドギャップがGaNのものよ

り変化していることを示し、AIGaN、　InG読Nが自己主張型ではなく融合型混晶であることを裏付

けている。Al、　hl濃度κのAI。Ga1“N、　h。GaRNにおけるバンドギャップの値亀（κ）を決定する為

にまず考えられることは、純粋な結晶における値E』（0）（GaN）、塊（1）（AIN、　hN）の線形内挿、・

　　　　！（κ）＝（1「κ）E。（0）＋κE。（1）　　　　　　　　　（1・2）

をとることである。　しかし実際に作製された融合型混晶の試料に対しては、式（1，2）にボウイ

ングパラメータ（bowing　parameter）と呼ばれる係数ゐを使用した擁みの項一旗1一κ）を導入した

形、

E，（κ）＝！（κ）一似レκ）

　　＝（1一κ）Eg（0）轄Eg（1）晒x（1一κ）
（L3）

を適用した方がより精度の高い値を得られることが知られている。［25］AIGaN、　InGaNのボウイ

ングパラメータに関してはいくつかの報告があるが、その値はAIGaNの場合で2．6　eV、　InGaNの

場合で3．8eVの範囲でばらつきがある。［26］［271竹内らはここで用いたものとほぼ同じ製法・構

造の試料を採用して、AI、　Ll濃度とバンドギャップエネルギーの関係を調べ、各ボウイングパラ

メータを求めている。［251それによると、AIGaNではわ＝0．25　eVと小さく、hGaNではみ＝3．2　eV

と大きくなっている。これらの値と表1－2にある各バンドギャップを式（1．3）に代入すると、

A亜。，07Gao．g3N、　Iho．07Gao．g3Nのバンドギャップはそれぞれ3．682　eV、3．198　eVとなる。　Al、　In濃度が

16、
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AIN GaN InN

o（サファイア基板） 4．980A 5．18gA 5．705A

α（サファイア基板） 3．110A 3．182A 3．540A

バンドギヤツプ 6．28eV 3504eV 0．8eV

表1－2　璽一V族窒化物の格子定数とバンドギャップ［10］［25］［28］

7％と低いため励起子の束縛エネルギーはGaNのオ励起子と同じ26　meVであると仮定すれば、各

励起子のエネルギーは図中に矢印で示した3．656eV、3．172　eVとなり、いずれも発光スペクトル

の高エネルギー側に位置していることが分かる。また、図には示していないが、作製法が同じで

Al、㎞濃度の異なる試料Alo．04Gao％N、　lho．04Gao，g6Nにおいても同様の実験を行った結果、∂麗0．25　eV、

3．2eVを用いて算出した励起子エネルギーが図1－5の場合と同様、各発光スペクトルの高エネ

ルギー側に位置することが確認できた。　これらの事実は、GaN系混晶のバンドギャップが式（1．

3）によって表されることを示している。発光スペクトルが図中の矢印より低エネルギー側に位

置する理由については次節に述べる。

　ここで一つ注意しておかなければならないのは、最近hiNのバンドギャップは正しくは0．8　eV

であることが判明し、竹内らが用いた値2．11eVよりも1eV以上低いことが明らかになったこと

である。［28］この値に従って逆算すれば、h1GaNのボウイングパラメータは1．9～2．O　eV程度と

見積もられる。

L2．3混晶における励起子

　混晶InGaNを井戸層に用いた量子井戸は青色発光デバイスの素材として応用面で広く利用され

ているが、その理由として混晶特有の性質であるキャリアの局在化によって高い発光効率を有す

ることがある。混晶AIGaN、　InGaNの中でAlやInが完全に均質に拡がっていれば、価電子帯の

電子を光励起するとGaNの場合と同様自由励起子が生成されると考えられる。　しかし、実際に

作製される試料においてはAI、　Inの濃度に揺らぎが存在する。そのバンドギャップは、　AIGaN

18
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の場合GaNの方がAINよりもエネルギーが低いことから（表1－2参照）、　Al濃度が低い領域で

小さくなり、A至濃度が高い領域では大きくなる。　hGaNの場合は逆でIn濃度が低い領域で大き

くなり、hl濃度が高い領域では小さくなる。バンドギャップにばらつきがあるために、励起子が

フォノンを放出してより低い状態へと遷移する過程が存在し、熱平衡状態が実現した系ではバン

ドギャップの小さい領域に励起子が集まる。このような性質を持つ励起子は局在励起子（10calized

exciton）と呼ばれる。局在励起子は自由励起子のように結晶中の広い範囲を動き回ることはでき

ないと考えられるが、1つの格子点近傍のみに閉じこめられているような強い局在なのか、ある

いはある程度の範囲を持った領域内を自由に移動できる弱い局在なのかは、興味深い点である。

この点に関しては第2章において局在励起子の振る舞いとその再結合過程を調べた実験結果から

明らかにし、混晶化による量子効率の増大についても論じる。

　局在励起子の発光スペクトルの持つ特徴の一つとして、その幅が自由励起子のものに比べて広

いという点がある。　これは、局在状態ごとにバンドギャップが変化するために局在励起子がエネ

ルギー的に広い範囲に分布していることによるもので、Al、　In濃度の揺らぎが大きいほどスペク

トルの幅は広くなっていく。図1－5におけるInGaNの発光スペクトルの幅はA豆、　h濃度が共

に7％と等しいにも関わらず、AIGaNの場合に比べてかなり広くなっている。　これは、相分離

（phase　separation）しゃすいbGaNにおいては、位置によるIn濃度の揺らぎが大きくなるためで

あると考えられる。［29］

　局在励起子発光のもう一つの特徴は、A1、　In濃度の揺らぎがないと仮定した場合の励起子エネ

ルギーよりも低エネルギー側にピークが存在するという点である。混晶の吸収スペクトルは励起

子エネルギーの近傍を境に急激に立ち上がる構造にはならず、濃度揺らぎがないと仮定した場合

の励起子エネルギーより低エネルギー側に尾を引く構造になる。図1－6は局在励起子の状態密

度と発光スペクトルを模式的に表したものである。図の左側は励起子ポテンシャルエネルギーの

空間的な揺らぎを表している。十分高いエネルギーを持つ光で励起した場合、（a）に示したよう

に励起子はどの局在状態も取りうる。　低温において、局在励起子は発光によって消滅する他に、

フォノンを介したトンネル効果によってよりエネルギーが低い状態へと遷移する過程があるが、

エネルギーが低くなるほど遷移先の局在状態密度が低くなるため、発光の確率が高くなる。その

ため、図1－6（a）の右側に示したように、エネルギーが高くなるほど状態密度が大きくなるに

も関わらず、発光スペクトルのピークエネルギーは濃度揺らぎがないと仮定した場合の励起子エ

ネルギー（Eα）よりも低くなる。図1－5に示した混晶AIGaN、　InGaNの発光スペクトルにおい

ても、Al、　In濃度の揺らぎがないと仮定して求めた励起子のエネルギー（図中矢印）よりも、ピ

ークのエネルギーが低くなっている。　図1－5のAIGaNの発光スペクトルにおいて幅の増大や
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ピークエネルギーの低下が小さく、GaNの場合とあまり大きな差がないのは、この発光がAl濃度

の低い、つまりより純粋なGaNに近い状態から生じるものであり、G姻の自由励起子発光に準じ

る性質を持っていることを反映している。

　混晶を光励起する場合、入射光がいずれかの局在状態のエネルギーに対応していればその局在

励起子を直接生成することが可能である。低温において、吸収スペクトルの尾の部分に対応した

エネルギーを持つ光で励起した場合、図1－6（b）の左側に示したように、励起光よりもエネル

ギーの低い励起子しか生成されない。その結果、（a）の場合に比べ、（b）の右側に示したように

発光スペクトルのピークエネルギーが低くなる。励起光のエネルギーを上昇させていくと、より

高いエネルギーを持つ局在励起子を生成することが可能になるために発光スペクトルのピークエ

ネルギーも上昇していく。そして励起光のエネルギーがある値以上になると、ピークのエネルギ

ーが変化しなくなる。これは励起光が全ての局在状態を励起することが可能になったことを意味

し、そのときの励起光のエネルギー値は易動度端（mobility　edge）と呼ばれる。易動度端よりも

エネルギーの高い状態、すなわち非局在状態にある励起子は自由励起子としての振る舞いを示す。

　図1－7は16KにおけるIno℃7Gaog3Nの易動度端を測定した結果である。図の横軸は励起光の

エネルギー、縦軸は発光スペクトルのピークエネルギーである。励起光のエネルギーが低い領域

では、そのエネルギーの増大に対し発光のピークエネルギーも増大していくが、励起光エネルギ

ーが3．166eVを超えるとピークのエネルギーが変化しなくなる。　この3。166　eVという値がこの

試料における藩論度端である。このような励起エネルギーによる発光スペクトルのシフトと易動

度端があることは、この発光が不均一に分布した局在励起子によるものであることを示す特徴的

なものとして種々の混晶において見られる現象である。
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第2章G州、AIG裂N、　InGaNにおける再結合過程

2．1はじめに

　前章において、低温におけるGaNの発光が自由励起子の再結合によること、混晶AIGaN、㎞GaN

の発光が組成揺らぎに起因する局在励起子の発光である事を示した。これらの結晶における発光

は室温まで観測することが可能だが、室温における発光効率は低温時より2桁程度減少する。発

光効率はキャリア再結合のメカニズムと深い関係にあるにも関わらず、発光の温度変化に関して

はその観点からは十分な研究が行われてこなかった。GaNの励起子束縛エネルギーは26　meV（表

1－1参照）と室温の熱エネルギーに相当することから、室温付近における自由励起子、混晶の

局在励起子において励起子の熱解離の効果がキャリア再結合過程に影響を及ぼす可能性が考えら

れるQ

　キャリアの再結合過程を明らかにしていくのがこの章の目的であるが、そのために2．2節で発光

スペクトルやその強度（発光効率）の温度変化、2．4節で発光寿命の温度変化、そして25節で発

光の励起密度依存性のGaN、　AIGaN、　IhGaNのバルク結晶における実験の結果を示し、励起子や

自由キャリアの非輻射減衰過程への寄与についての考察を行う。

2．2発光スペクトルの温度変化

　図2－1はGaN、　AIG餌Gao％N、　Ino．07Gao勇Nにおける発光スペクトルの温度依存性である。各

スペクトルはピークで規格化されており、基線は低温のものから順に上方向にずらしてある。（a）

はGaN、（b）はAlo．04Gaog6Nは、（c）はIno．07Gao．g3Nのものである。　（a）においては1⊥2節で

示したように、10Kでは束縛励起子発光が強いが、温度が上昇するにつれて自由励起子発光の割

合が増大してゆく。　ここで、低温のスペクトルにおける刃励起子成分と束縛励起子成分のピーク

の差をとることにより、束縛励起子の束縛エネルギー6meVが得られた。

　（b）では、全ての温度にわたって（a）のようなはっきりとした構造の変化を見ることはでき

ないが、10Kから50　Kにかけて発光のピークが高エネルギー側にシフトしていることが分かる。

そのシフト量、即ち10Kと50　Kのスペクトルにおけるピークエネルギーの差は6meVである。ま
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た、Al濃度7％、8％のAIGaNにおいても同様の実験を行ったが、いずれの試料においてもエネ

ルギーシフトの量は6meVであった。6meVという値から、この高エネルギーシフトは（a）の

GaNにおける結果と同様に、温度上昇に伴う束縛励起子発光から自由励起子発光への入れ替わり

が、Al濃度の低いAIGaNにおいても起こっていることが予想される。

　GaNにおいて、赤外光を照射してドナーをイオン化した状態で束縛励起子発光を測定すると、

その強度は赤外線照射がない場合よりも減少することを1．1．2節で示した。図2－2は30Kにお

いてAloゆ4Gao％Nに対して測定した、発光スペクトル（点線）、と赤外光照射に伴う発光の変化量

（△班、赤実線）である。　試料と温度以外の測定条件は図1－4で示したGaNの場合と同様で

ある。　ここでもGaNの場合と同様、赤外線照射時に発光スペクトルのピークエネルギー3．57　eV

において発光強度の減少が観測された。　これは、発光スペクトルの低エネルギー側の成分が束縛

励起子の再結合に由来するものであることを示しており、Aloっ4Gaog6Nにおいても束縛励起子が存

在していることを示している。図2－1（b）の10K～40Kにおける低エネルギー側の成分も束

縛励起子発光を表していると考えられる。一方、ChoらはAl濃度17％、26％、33％の3種の

AIGaNにおいて温度変化を調べ、そのときの高エネルギーシフトの量がA1濃度に応じて大きくな

っていくことから、この効果が熱エネルギーによって局在励起子が非局在状態へ励起されて自由

励起子になることによるものと結論づけた。［30］これらの事実は、Al濃度の高いAIGaNにおい

ては、局在励起子の非局在化の効果によって発光スペクトルの温度変化を説明することができる

が、A嚢濃度が低い場合は、発光スペクトルのエネルギーが高くスペクトル幅が僅かに広いことを

除けば、その発光はGaNの自由励起子発光と本質的に同じであることを表しており、後者は1．2．3

節で示した結果と符合している。

　図2－1（c）で示したhloゆ7Ga幌Nにおいては、　Aloゆ4Gao％Nで見られた温度上昇に伴う発光の

高エネルギーシフトは起こらなかった。低エネルギー側の成分が温度の上昇に伴って増大するよ

うに見えるのは、主成分である局在励起子発光の強度が温度の増大により減少するのに対して、

不純物等に由来すると考えられる低エネルギー側の成分が温度上昇によってあまり減少せず、結

果として相対的な強度が増大したためである。

2．3発光効率

図2－3はGaN、　Alo．04Gao．g6N、　Iho．07Gao．g3Nにおける発光強度を温度の逆数に対してプロットし
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たものである。各試料においてその強度を最低温度で規格化し、発光効率の温度変化の違いを比

較できるようにした。発光効率が温度上昇に対して単調に減少するという点に関してはどの試料

においても同様であったが、その変化の仕方には違いが見られる。励起子の発光効率の減少は、

クーロン相互作用で結合している電子・正孔が熱エネルギーによって解離する過程に起因して引

き起こされるとしばしば解釈される。また、混晶では熱エネルギーによる局在状態から非局在状

態への励起の効果も発光効率の減少に寄与すると考えられる。このような場合、低温での効率を

1と仮定した発光効率ηは指数関数部に熱活性エネルギー△E、ボルツマン定数㎏、温度7を含ん

だ、

　　　　η一｛1畷器〕r　　　　（川

によって表される。　しかし図2－3の場合、式（2．1）では全ての温度領域の変化を表すことが

不可能であったため、2つの熱活性エネルギーを含んだ式、

叩一o1一熱論〔糾 （2．2）

を用いてフィティングを行ってみた。その結果得られた各活性化エネルギーを表2－1に示す。

　この結果では、低温領域における発光効率の温度依存に影響を及ぼす△E1の7．4～14　meVとい

う値は、GaNの励起子束縛エネルギー26　meVと比べて小さくその熱活性の起源が不可解である。

LerouxらもGaNの発光スペクトルの温度変化を測定して同様の解析を行い、オ励起子発光の温度

変化が活性化エネルギー△Eを23meVにした場合の式（2．1）に従い、その△Eが励起子の束縛エ

ネルギーに対硲していると結論づけた。［24］ただし、Lerouxらのフィッティング曲線に一致す

る温度領域は狭く、23meVという活性化エネルギーの値の妥当性は疑わしい。次回において、

熱活性化過程のみを用いた解析の問題点について考察し、キャリア再結合過程の観点からGaNと

混晶AIGaN、　h1GaNとの間の相違について調べていく。
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図2－3　GaN、　Alo．04Gaog6N、　hlo．07Gaog3Nにおける発光効率の温度変化
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GaN Alα04Gao．g6N Inα07Gao．93N

△EI 7．4meV 13meV 14meV

△E2 40meV 58meV 70meV

表2－1　図2－3の結果を式（2．2）を用いてフィッティングを行った場合の各活性

　　　　　化エネルギー

2．4輻射減衰時間

2．4．1G段Nにおける発光の寿命と輻射減衰時間

　前節の熱活性化のみを取り入れた発光効率の温度依存性の解析では、励起子の輻射減衰時間が

温度に依存せずに一定であるという仮定が含まれていた。発光の減衰時間の測定から得られる励

起子の寿命をτとし、輻射減衰時間をτハ非輻射減衰時間をτ。，とすると、各遷移確率はその逆数

で表されるので、

1　1　　1
一諜一十一　　　　　、τ　　τ　　　τ
　　r　　　　　η7

（2．3）

　　　1／η　＝也，＝三
ηニ
　1／τ，＋1／τ。，1／ττ．

（2．4）

という関係が成り立つ。　もし、τ．が温度に対して一定であれば、ηとτは比例関係になり両者は

同様の温度変化を示すはずである。しかし、ImらはG鉦Nの励起子発光の減衰時間（τ）を測定し、

発光効率が温度に対して単調に減少するにも関わらず、発光減衰時間は温度に対して増大してゆ

くことを示した。［31］式（2．4）より、解が減少してτが増大するなら、輻射減衰確率1／τ，は減少

している筈である。Imらはまた、

τ二王
「　η

（2．5）
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で得たτ，が50Kから董50Kの問で温度の3／2乗に比例して増大していることを示した。その結果

は、極低温時には波数0の最低エネルギーの状態に集中する励起子が高温では熱活性によってバ

ンド内の波数領域に拡がって、結果として発光の始状態である波数0付近の状態にある励起子の

数が減少することに起因しているとして説明することができる。［32］

　励起子の数密度ηは、波数0の励起子とのエネルギー差をE、励起子の状態密度をD（粉とする

と、

・一
閧c（E）・xp（一E／ん・躍 （2．6）

と表される。この中で波数0の状態とのエネルギー差が△E以下の励起子のみが輻射減衰に寄与

すると考える。励起子の波数をん、有効質量を〃2、．とすると、Eは、

　　　　E一一　　　　　　　　　　　（2．7）
　　　　　　2吻8x

と自由電子の場合と同様、波数の2乗に比例する形で表されるために、1）（E）はV万に比碗する。そ

のため、Eが△E以下の励起子の割合7（7）は、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ド／鰍犀4・　　　　　　　戸》万・xp←E／ん。瑠

　　　　「（7）＝侮・xp（一瑚r∬侮協

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2．8）

　　　　　　＝が解融

となる。r＝OKのときは7（0）＝1となり、全ての励起子のEが△E以下になることを表す。　こ

のときの輻射減衰時間をτoとすると、温度7における輻射減衰確率は、

　1　　　1
一＝一×7（7）
τ．（7）　τ。

（2．9）

と表される。△Eが㎏アに対して十分小さい場合式（2．8）は、
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燗≡閨^㌦。一鋤

一章〔号←脚ゾρ＋ζ圃姻

≡3義圏 （2．10）

と近似され、これを式（2．9）に適用すると、

・，（7）㏄73／2 （2．11）

が得られる。

2．4．2AIGaNにおける発光の寿命と輻射減衰時間

　12．2節や22節で示したようにA玉GaNの局在励起子発光がGaNにおける自由励起子発光に近

い性質を持つならば、前節で述べたGaNにおける寿命測定の結果と同様の現象がAIGaNにおいて

も期待できる。そのために、発光の効率と減衰時間の温度変化を測定して輻射減衰時間の温度依

存性を調べた。減衰時間の測定では励起光源としてモードロヅク・チタンサファイアレーザーの

第3高調波（266㎜）を用いた。測定時の励起光のパルス長は100魯で、試料からの発光は分光

器に取り付けたマイクロチャンネル付光電子増倍管で取り込み、時間相関単一光子カウンティン

グ・システムで測定を行った。　このシステムにおける時間分解能は10ps以下であった。

　図2－4（a）はA1σ04Gaog6Nにおける発光効率ηと発光の減衰時間τの温度依存性を両三数表

示で表したものである。各発光効率は測定した発光スペクトルの積分強度を最低温度（10K）に

おける値を1として規格化することによって得た。発光スペクトルのピークにおける発光の時問

変化を測定した結果、長い時間領域に渡って指数関数的に減衰する成分と10ps程度までの短時間

領；域で減衰する弱い成分が存在していた。　ここでは、熱平衡系における局在励起子を調べている

ため、前者の減衰定数を発光の減衰時間とした。図によると、発光効率ηは表示の温度領域にお

いて二桁程度減少しているが、減衰時間τはほとんど変化せず100K以上の高温領域にて僅かに

減少している程度である。　このηとτの温度変化が異なるという結果を式（2．5）に照らしあわ

せて考えると、輻射減衰時間τ，が温度に依存して変化しているのは明らかである。　（a）のη、τ
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　　　　時間τ，
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を式（2．5）に代入することによって得たτ，と温度の関係を（b）に示した。図中の実線は式（2．8）、

（2．9）において△E＝3．2x1α22J（＝2．O　meV）とした場合のフィッティング曲線である。　なお、

表示の温度領域においてこの曲線はア3／2則とほぼ一致している。　ここではηが102から104へと

変化しているが、これもImらが求めたGaNにおける値の変化と同様である・［31］この結果は・

AIGaNの発光が基本的に自由励起子の輻射減衰と同様のメカニズムによって発生することを示し

ており、混晶特有の濃度揺らぎに起因する局在励起子においても、その局在の程度が小さければ

自由励起子の性質を維持していることを示している。

　図2－4（b）では150K以上においてτ．がフィッティング曲線からずれてゆくが、これは熱エ

ネルギーによって励起子が電子・正孔へと分離する効果によるものと考えられる。電子・正孔に

分離した状態では単一の励起子に比べ格子欠陥や不純物に束縛される機会が増すために、電子・

正孔が輻射減衰する確率が減少し、輻射減衰時間の温度に対する増加率が低温時の73／2よりも増

大する。ImらはGaNにおいてこの効果を考慮に入れることによって室温までの測定結果を計算

曲線と一致させることに成功している。［31］また式（2．4）より発光効率ηの温度に対する減少

率も、高温になるにつれてηが73／2に比例するとした場合より増大していくことが分かる。

2．4．31nGaNにおける発光の寿命と輻射減衰時間

　前節において、濃度揺らぎの小さいAIGaNの励起子が自由励起子としての性質を保っていたこ

とが示されたが、この節ではAIGaNよりも濃度揺らぎが大きいInGaNにおける発光効率と減衰時

間の温度変化の測定結果を示し、その考察を行う。試料にはIno．07Ga螂Nを用い、各測定はA董GaN

の場合と同様の機器、配置で行った。

　図2－5（a）は発光効率ηと発光の減衰時間τの温度依存性である。発光効率は図2－4（a）

の場合と同様、測定した発光スペクトルの積分強度を最低温度（8．4K）における値を1として規

格化することによって得た。InGaNの場合、図1－5で示したように発光スペクトルのエネルギ

ー幅が広く、その減衰時間はエネルギーに応じて変化する。温品度端に近い高いエネルギーの局

在励起子は、輻射消滅過程の他にフォノンを放出してよりエネルギーの低い局在状態へと遷移す

る過程が存在するために、その減衰時間はエネルギーの低い局在励起子に比べて短くなっている。

［33］［34］ここでは、発光の減衰時間は発光スペクトルのピーク近辺における二二変化の測定から

得た減衰曲線を単一の指数関数でフィットすることにより求めた。図における発光効率叩（左軸）、

減衰時間τ（右軸）は共に温度の上昇に対して減少しているが、ηが表示の温度領域で2桁程度減

少しているのに対しτの減少量は1桁程度に留まっており、式（2．5）よりこの場合でも輻射減衰
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時間τ，が温度に対して変化していることが分かる。

　図2－5（b）は（a）の結果を式（2．5）に代入することにより得られたτ，の温度依存性である。

図中の実線は図2－4（b）において示したのと同様、式（2．8）、（2．9）において△E＝3．2×10’22J

（＝2．O　meV）とした場合のフィッティング曲線であるが、この場合も表示の温度領域において実

験結果と一致することが示された。　これらの結果はInGaNの励起子においてもAIGaNの場合と

同様、自由励起子の性質を維持していることを示唆している。しかし、以上の結論は発光スペク

トルのピーク近辺において測定した減衰時間の温度依存性に基づいているため、「浅い」局在状態

にある励起子に対して当てはまる。発光スペクトルの低エネルギー端の成分に寄与する励起子は

「深い」局在状態にあるため、その輻射減衰時間が自由励起子のものと異なるであろう。

　1狙らの実験において、GaNの発光減衰時間τが温度上昇に対して増大するという結果が得られ

ている。［311このことは、非輻射減衰時間τ。，が温度によってあまり大きく変化しないため、τ．

が温度上昇に伴って増大すると、式（2．3）に従って発光の減衰時間τも増大することに対応して

いる。それに対し、前節のAIG包Nでは100　K以上、ここでのInGaNでは50　K以上でτの減少が

見られ、GaNの場合とは異なる。混晶における局在励起子は、低温では熱エネルギーによって非

局在状態に励起されないが、温度上昇に伴い非局在状態に熱励起される確率が高まれば、格子欠

陥や不純物と相互作用する機会が増し、励起子の非輻射減衰確率（1／τ。．）が増大していく。　その

ために、図2－4、2－5ではτが式（2．3）に従って減少していくと考えられる。本研究で用

いたAl。，。4Gao．g6Nの10Kにおける発光効率はGaNの6倍程度、　hloの7Gao．g3Nの場合はGaNの20倍

程度に達するが、これは低温における非輻射減衰確率がGaNの自由励起子に比べて小さいことを

示している。なお、AIGaNよりもInGaNの方がτの減少量が大きいが、これは低温におけるInGaN

の非輻射減衰確率がより小さいことを表している。この結果は、InGaNにおける励起子はA韮GaN

の場合よりも局在性が大きいと考えると理解できる。

　図2－3で発光効率の温度依存性を示したが、そこでの3種の試料による相違も上述の結論を

用いて説明することができる。　玉00K以下での温度領域では熱エネルギーによって励起子が電

子・正孔へと解離する確率が小さいため、温度の上昇に対し輻射減衰時間は式（2．8）、（2．9）に

従って増大すると考えられる。しかし、式（2．4）によると温度上昇によって輻射減衰確率（Vτ．）

が減少しても非輻射減衰確率の項（1／τ。。）が十分小さければ発光効率叩は変化しない。すなわち、

温度上昇による勿の減少量は非輻射減衰確率の大きさが決定していると言える。非輻射減衰確率

の大きいGaNでは100　K以下の温度領域における温度に対するηの減少率が大きく、AIGaN、　InGaN

と局在性の強さに応じて温度に対するηの減少率も小さくなっていく。特に20K以下の低温領

域ではGaN以外の混晶ではηがほぼ一定となり、励起子の多くが輻射減衰していることを表して
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いる。

　図2－3の高温領域では、熱エネルギーたよって励起子が電子・正孔へと解離する過程が存在

するために、励起された電子・正孔が輻射的に再結合する確率が減少していく。表2－1に示し

た△β2の値は、このような温度領域における発光効率の温度依存性で決定される値であるため、

励起子が電子・正孔へと解離するのに必要な熱エネルギー、すなわち励起子の束縛エネルギーを

反映していると考えられる。また、AIGaN、　InGaNの△E2の値がGaNのものに比べて大きくなっ

ているが、これは励起子の解離に必要なエネルギーに加え、局在励起子が非局在化により自由励

起子になるために挙要なエネルギーも含まれていると考えることができる。hlGaNにおける△82

の値がAIGaNのものよりも大きいのは、　IhGaNにおける局在励起子が自由励起子になるために必

要なエネルギーがAIGaNの場合よりも大きいことを表し、　InGaNにおける励起子の局在性の強さ

を反映している。

2．5励起強度依存性

　発光効率の温度依存において、励起子が熱エネルギーによって電子・正孔へと解離する効果が

重要であることは既に述べてきた通りである。　しかし、実際G姻の励起子束縛エネルギーは約

26meVで室温の熱エネルギーと同程度であるため、室温での発光は自由キャリアと励起子の双方

が寄与している可能性がある。自由キャリアの寄与を捉える方法として発光強度の励起強度依存

性がある。非線形効果が発生しない程度に励起密度が低い場合のレート方程式は、光励起によっ

て生成された自由電子・正孔ペァの密度をη、励起子の密度を砺として、

響一塩（7）鋤一儀編＋橘）
（2．12）

ノV＝η＋η
　　　　θん

で表される。［31］ここでは。、o。．はそれぞれ自由キャリア、励起子の再結合定数、　o。d、　c襯は非

輻射減衰レート、ηo（T）はドナーなどにより供給されるキャリアの密度で温度に依存する。式（2．

12）の右辺第1項は電子・正孔の2体衝突によって発生するキャリアの再結合による輻射減衰に

対応し、第2項は励起子消滅時の輻射減衰に対応している。第3項の非輻射過程によるキャリア、

励起子の消滅が大きな寄与を示す場合、2種の輻射減衰のうちでどちらの過程が優勢であるかは
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発光スペクトルの励起光強度依存性から調べることができる。主に励起子から発光している場合

は、式（2．12）において右辺第2項の寄与が第1項に比べて大きく、発光強度は励起光の強度に

比例する。励起子発光成分に対する自由キャリア再結合発光の成分の割合が大きくなると、右辺

第1項の寄与が大きくなり、発光強度の増加率が励起光の2乗に近づいていく。Domenらは、

InGaNの多重量子井戸での励起光強度依存性の測定を行って、この2乗則を確認している。【35］

　ここではGaN、　Alα04Gao％N、　Ino乃7Gao．g3Nにおける発光強度の励起光強度依存性の測定結果を示

す。まず、10Kの低温において励起密度が小さいHe－Cdレーザー（波長：325　nm）を光源に用

いて測定を行ったが、いずれの試料においても発光強度が励起光強度に比例するという結果が得

られた。図2－6（a）は室温で行った同様の実験の結果を示したものであり、両対数表示であ

る。図中に示した直線は各測定結果にフィットさせたものである。　3種の試料のいずれも励起

光強度の1．2乗に比例しており、やや非線形に応答している。　この結果は、発光スペクトルが励

起光強度の1乗に比例する成分と2乗に比例する成分の重ね合わせであると考えられ、室温にお

いては熱的に解離したキャリアが再結合過程に部分的に寄与していることを示唆している。

　低密度励起の場合、自由電子・正孔の波動関数の重なりが励起子に比べて小さいため、輻射減

衰確率も励起子の場合より小さくなる。そのために、たとえ励起子と同程度の自由キャリアが存

在しても、観測される発光の多くは励起子発光からの寄与になると考えられる。Domenらが

InG州にて励起光強度の2論壇を示した実験は、パルス幅10nsのレーザーを用いた高密度励起状

態で行われていた。［351また、Slnithらによって行われたGaNのエピレイヤーを用いた実験も

同様であった。［36］そこでHe－Cdレーザーの代わりに、単位時間あたりの高密度励起が可能な

パルス光源である窒素レーザーを用いて、GaN、　Aloゆ4Gaog6N、　hlo，07Gao，g3Nにおける発光スペクト

ルの励起光強度依存性を測定した。　この場合でも50K以下の低温では、　He－Cdレーザーのとき

と同様発光強度が励起光強度に比例するという結果が得られた。　室温での測定結果は図2－6

（b）に示したとおりであるが、図中に示した各結果にフィットさせた直線の傾きはGaNが1．75、

Aloゆ4Gao％Nが15、そしてIno．07Ga。．g3Nがし9であった。この結果は高密度励起条件下では高い効

率で、励起光強度の2乗に比例する輻射減衰過程が起こっていることを表している。

　以上の結果より、室温においても低密度で励起した場合は、熱によって解離した自由電子・正

孔間の輻射減衰の確率は励起子のものに比べて小さいが、励起密度を高めることによって、自由

電子・正孔の再結合による輻射減衰の割合が増大することが示された。各励起子間の平均距離が

励起子ボーア半径になる程度に高密度で励起を行うと、励起子は電子・正孔間のクーロンカが遮

蔽されて励起子としての状態を保てなくなり電子・正孔プラズマとなる。GaNの場合電子・正孔

プラズマが発生するキャリア密度は4×1018c㎡3であるが、図2－6（b）で示した実験の条件で
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は窒素レーザー強度50kWcm2のときにこの密度になる。50　kW／c組2以上の励起強度では、励起

子は安定に存在しないため、発光は主として電子・正孔の再結合によると考えられる・

2．6まとめ

　この章では、GaNとその混晶Al。Galr，N、　In。Galr，Nにおける発光効率、発光寿命の温度依存性の

比較を行い、混晶化によるキャリア再結合過程の変化について検討した。実験結果より、光励起

キャリアの輻射減衰時間が温度によって変化するGaNにおいては、発光効率と発光寿命の温度変

化の問に差が存在するが、混晶であるAl。Ga1。。：N、　In。Ga1．。Nにおいても効率と寿命が異なる温度変

化を示し、輻射減衰時間もGaNと同様の温度変化を示すことが判明した。　この結果は、κの小さ

いAl。GaBN、　Ih。GalrNにおいてもGaNのようにバンドの性質が励起子の振る舞いに反映されて

いることを示唆している。　これらの発光効率の温度変化を比較することにより、格子欠陥や不純

物による励起子の消滅が効率の低下に寄与していると考えられる20Kから100Kの領域において、

混晶の局在励起子はG包Nの自由励起子に比べて非輻射過程による消滅が抑制されることが分かっ

た。

　GaNの励起子結合エネルギーが室温に対応する熱エネルギーにほぼ等しいため、励起子の熱解

離による自由キャリアの再結合過程が室温における発光に寄与している可能性が考えられた。そ

のため10Kと室温で、　GaN、　AI。Ga1．。N、価Galr、Nにおける発光の励起光強度依存性を調べた。10

Kにおいては、いずれの場合も発光が励起光の強度に対して線形に増大したが、室温においては、

発光が非線形に増大するという結果が得られ、励起光の強度を高めると発光の増大率は2乗に近

くなった。　このことより、室温においては励起子だけではなく、自由キャリアの再結合も発光に

寄与することが分かり、励起密度を高めることによってその割合が増大することが明らかになっ

た。
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第3章lnG紐N多重量子井戸における誘導放出と光学利得

3．1はじめに

　IhGaNが青色発光デバイスの素材として重要視されてきた理由として、発光波長をIn濃度によ

って変化させることができる点、及び局在効果による実効キャリア密度の増大によって高い発光

効率を有する点が挙げられる。この場合、hlGaNは量子井戸（quantum　wells、　QW）の井戸層（well

layer）として用いられることが多い。二次元的な系である量子井戸内においては、各キャリアの

波動関数の重なりがバルク状の結晶に比べて大きくなり、発光効率を実用レベルにまで引き上げ

ることが可能となる。

　IhGaN量子井戸のレーザー発振、すなわち誘導放出のメカニズムを明らかにするために多くの

尽力が成されてきたが、実験時の条件等によって異なる結果が報告されてきた。Choらや佐竹ら

は低温において誘導放出は局在励起子発光から生じていることを示した。［33］［34］　一方、

FrankowskyらやMohsらは室温において電子・正孔プラズマの再結合が誘導放出に寄与している

ことを示した。［37］［38］ここでもまた、励起子やキャリアの再結合過程が重要な役割を果たして

いる。

　この章の目的はhlGaN量子井戸における誘導放出の発生源について調べることであるが、発光

スペクトルには混晶特有の局在効果だけではなく、量子井戸構造特有の圧電効果の影響も現れる。

［33］［39140］［4環42］［431まず32節において量子井戸における光学的性質、特に使用するInGaN

多重量子井戸試料における圧電効果の見積もりを示し、3．3節において2段階の励起密度で行った

誘導放出光のスペクトルやそれによる光学利得の実験結果を示して考察を行う。

3．2量了井戸の光学特性

　量子井戸構造における井戸層はバンドギャップの大きいバリア層（barrier　layer）に挟まれてい

るため、井戸層内のキャリアはポテンシャル障壁に阻まれて井戸層からバリア層へ出ることがで

きない。井戸層の厚さが励起子ボーア半径程度であれば、光励起によって二次元的な励起子が生

成される。二次元励起子における電子・正孔問の束縛エネルギーは三次元励起子の4倍であり、

そのボーア半径は三次元のものの1／2である。そのため、量子井戸内に生成された励起子はバル
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ク結晶のものに比べて安定性が高く、また電子と正孔の波動関数の重なりが大きいために輻射減

衰の確率も高くなる。二次元励起子の束縛エネルギーやボーア半径の導出は付録1に示す。

　ウルッ鉱型の物質の量子井戸には低次元効果の他に圧電効果があるため、光学スペクトルにお

いてもこの効果を考慮しなければならない。［391［431［43］量子井戸では、井戸層とそれに隣接す

るバリア層との間に格子定数の違いが存在すため、井戸層の面内には絶えず応力が働いている。

ウルッ二型の物質で六方対称の回転軸方向である。軸方向に層を成長させた場合、その井戸層内

には。面が六方対称性を保ったまま圧縮、又は拡張されるように応力が掛かっている。このとき、

結晶の対称性から。面に平行な方向の分極の総和は0であるが、c軸方向には結晶の厚さに応じた

マクロな分極が誘発されて内部電場、いわゆるピエゾ電場（piezoelectric　field）が発生する。　この

ような系では、電子と正孔が電場によってそれぞれ逆方向へ引き寄せられるので、電子・正孔問

の波動関数の重なりは減少する。その結果輻射遷移確率が低減するため、発光の寿命はバルク結

晶の場合に比べて長くなる。また、井戸層内の位置によって価電子帯と伝導帯のエネルギーが変

化することから、図3－1に示したようにピエゾ電場がない場合と比べてバンドギャップが減少

するため、発光はバルク結晶における励起子発光よりも低エネルギー側に現れる。　この現象は井

戸が厚くなるにつれて、また各層の格子定数の差が大きくなるにつれて顕著になる。発光効率は

層の厚さのみが異なる量子井戸同士で比較すれば層が厚い試料程減少していく。　ピエゾ電場は、

キャリアによるスクリーニング効果で打ち消されるので、層内のキャリア密度が高まるにつれて

弱まっていくQ

　低次元効果や圧電効果は、純粋なGaNかその混晶かに関わらず存在する。［42］しかし、混晶

の場合は前章で示した濃度揺らぎの効果も存在する。井戸層に㎞。Ga1覗Nを用いた場合、そのh

濃度を高めるにつれて発光スペクトルは低エネルギー側ヘシフトしていくが、この場合混晶化に

よる効果と、格子定数の差の増加によってピエゾ電場が増大する効果の両方がバンドギャップの

減少に寄与していると考えられる。

3．31nG劉Nの誘導放出

3．3．1誘導放出とそのメカニズム

　バンドギャップより僅かに高いエネルギーを持つ光を半導体に照射すると、価電子帯の電子が

入射光のエネルギーを得て伝導帯へと励起される誘導吸収と、伝導帯の電子が入射光と等しいエ
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ネルギーを持つ光子を放出して価電子帯に遷移する誘導放出（stimulated　emission）が引き起こさ

れる。光照射がなくとも伝導帯の電子は価電子帯へと輻射遷移するが、これは誘導放出と区別し

て自然放出（spontaneous　emission）と呼ばれる。吸収と放出のどちらの過程が優勢であるかは価

電子帯の上端と伝導帯の下端における電子占有度に依存するが、伝導帯の下端における電子占有

度が高まり価電子帯・伝導帯問の反転分布（population　inversion）状態が実現すると誘導放出が優

勢になり、発光スペクトルにおいて励起光の強度に対して強い非線形性を示す誘導放出光が観測

されるようになる。　レーザーはこの誘導放出を利用したものである。

　発光ダイオード（LED）では、　p型半導体からn型半導体へ電流を流すことによって接合面にお

けるキャリア（電子・正孔）を蓄積させ、そのキャリアの再結合によって光を発生させる。　これ

に共振器を用いたのがレーザーダイオード（LD）である。

　光励起によって生成されたキャリアの密度が小さければ、電子と正孔のクーロン相互作用によ

り励起子が生成されるが、電子問、正孔間の平均距離が励起子ボーア半径程度になるまで高密度

になると、電子・正孔問のクーロンカが遮蔽されて励起子は存在できなくなり電子・正孔プラズ

マ状態となる。（25節参照）GaNで反転分布を達成するためには励起子が電子・正孔プラズマ

へと転移する以上のキャリア密度が必要であるため、電子・正孔プラズマの再結合のみが誘導放

出過程に寄与すると考えられる。　しかし、混晶における局在状態においては状態の密度が低く、

その局在状態の空間分布の平均距離が大きければ、電子・正孔プラズマの発生なしに反転分布状

態を得ることが可能であり、局在励起子の再結合が誘導放出を引き起こす可能性もある。

3．3．2光学利得の測定

　反転分布状態が達成されている領域に光を入射した場合、誘導放出過程が起こる度に新たに光

子が1個放出されるので、入射した光子がその領域を通過する間光子密度は指数関数的に増大し

ていく。その増幅の効率を表したものが光学利得（optical　gain）であり、誘導放出過程の方が吸

収過程よりも優勢な場合は正の値をとる。光学利得gは反転分布が実現している領域の長さを1、

自然放出過程のみが起こっているとした場合の発光強度をあ、実際の発光強度を∫として、

　　　exp（91）一1
1＝10

　　　　9
（3．6）

の関係式より求めることができる。［381［44］［45］

　光学利得を求める実験法の一つにストライプ励起法がある。シリンドリカルレンズによって励
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起光をストライプ状に絞り、試料の前に可動性のマスクを設置して励起長を変えながら発光スペ

クトル（1）の測定を行う。各励起長を式（3．6）の1とし、あをフィッティングパラメータとし

てgを求める。　しかし、実効的な状態数には限りがあるため、誘導放出光が強くなる、すなわち

光子密度が増大するにつれて、それが誘導放出過程により増幅される効率は低下していく。この

飽和効果により、実際の測定結果を式（3．6）フィッティングする場合、1が長くなるにつれて測

定値と計算曲線との問めずれが大きくなっていく。次：節以降において、gを求める際、その値の

精度を高めるために式（3．6）の指数部（g・1）に発光強度に比例する飽和項、一α1を加えること

によって得られる、

91一認＋bg （3．7）

を適用した。［44］

3．3．3弱励起条件下における誘導放出と光学利得

　この節と親節では、Ino．IGaogNIGaNの多重量子井戸における発光と光学利得のスペクトルを示し

て、混晶における誘導放出のメカニズムを明らかにしていく。　この測定では図3－2に示したよ

うに、励起光源としてパルス光源である窒素レーザーを用い、可変NDフィルターを通すことに

より強度を制御し、シリンドリカルレンズでストライプ状に絞って試料。面へ垂直に入射した。測

定は、試料の端面からの発光を分光器（刻鱗100本／㎜の回折格子敢、焦点距諦40㎜）を

通して光学多重チャンネル分析器に取り込んで行った。量子井戸の構造は図1－4で示したとお

りであるが、井戸層の厚さが25㎜とGaNの励起子ボーア半径3．4　nmよりも薄いので、，この系

では二次元的な励起子が生成されると考えられる。　3．2節で述べたように、多重量子井戸の発光

スペクトルにおいては圧電効果を考慮しなければならない。Kuokstisらによると、井戸層の厚さ

が4nmであるInq15G助．85N／GaNの量子井戸を、窒素レーザーで励起した場合、励起光の強度20

kW／cm2以上でキャリアによるスクリーニング効果によってピエゾ電場が完全に打ち消される。

［43］血濃度が高くなるにつれて、井戸層とバリア層のα軸格子定数の差が大きくなってピエゾ電

場は増大する。　また、ピエゾ電場は井戸が厚くなることによっても増大する。本研究で用いた

Ino、1GaogN／GaNはKuokstisらの場合よりIn濃度が低く、井戸層が薄いので、励起光の強度が20

kW／cm2より低くてもピエゾ電場が打ち消されると考えられる。　この試料における圧電効果に関

する各計算値とその算出法は付録2に示す。
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図3－3は6Kにおける発光スペクトルのストライプ長依存性（左軸）と式（3・7）を用いて得

られる光学利得スペクトル（右軸）である。励起光の強度は914kW／cm2であり、ピエゾ電場は

キャリアによるスクリーニング効果により打ちマ肖されていると考えられる・3・16・Vlこおける垂

直の点線はこの試料における易動出端（1．2．3節参照）である。箆鷺でストライプ長0．10㎜の

発光スペクトルは局在励起子発光を表側一の・・ンドか誠っているが・ストライプカ§長くなる

につれてピークの高エネルギー側に誘導放出を示す構造が見られるようになり、その強度は増大

してゆく。光学利得はこの誘導放出光のエネルギー領：域に現れ、そのピークエネルギーは3．152eV

と易動度端よりも低くなっている。

　励起光の強度がP（WICIn2）であるときの二次元キャリア密度η（c㎡2）は、励起子、もしくは

キャリアの寿命を。（，）、吸収騰をα（・㎡1）、励起光のエネ・レギーをE（」）とし・キャ・プ層

の表面（図1－4参照）から井戸層の上端（入射側）までの騨を41（・m）・井戸層の下端までの

距離をゐ（cm）として、

　与（・xp（一α4歪）一・xp（一磁・）） （3．8）

により購もることができる．・は1σ’os（一1・・P・）と・αはどの層1こおいてもG・Nでの値しO

×105c㎡1［46】と同じであると仮定してEに窒素レーザーの発振波長（337．1㎜）に対応するエネ

ルギー、5．88×10’19J（＝3．68　eV）を代入し、バリア層のキャリアは全て井戸層に落ちると仮定す

れば、励起光の強度が91．4kW／cm2のとき二次元キャリア密度は1．0×1012　c㎡2となる。ただし、

キャリアの一部はピエゾ電場を打ち消す役割を果たすためにバリア層との境界付近に蓄積するた

め、実質的なキャリア密度は少し低くなると考えられる。二次元系で励起子が電子・正孔プラズ

マに転移するキャリア密度（η，）は、励起子がボーア半径を半径とする円で互いに隣接する密度

に相当すると仮定し、二次元励起子のボーア半径が三次元での励起子ボーア半径（αo）の1／2にな

る（付録1参照）ことを考慮して、

　　　　。瓢1　　　　　　　　　　　（3．9）
　　　　P　　π（αo／2）2

で購もることができる。表・一・より・。に3．4㎜を代入すると・・一1・1×1・13c㎡2が得られる・

図3－3で示した測定の条件ではキャリア密度がη，よりも一桁程度低いことが分かる。佐竹らは、

今の場合と同様励起光の強度が電子・正孔プラズマ発生の閾値よりも低いという条件で、時間分

解ポンプ・プローブ法でhlGaN多重量子井戸の誘導放出を測定し、ポンプ光によって非局在状態
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に励起された電子と正孔は数ピコ秒で局在状態に緩和し局在励起子を形成することを示した。［34］

この緩和時間の短さから、佐竹らは局在状態から誘導放出が発生すると結論づけた。図3－3は

光学利得のピークが易動度端より低く、キャリア密度も電子・正孔プラズマ発生の閾値より低い

ので、局在状態内で発生している誘導放出とそれによる光学利得を示していると考えられる。

3．3．4強励起条件下における誘導放出と光学利得

　前節の条件では誘導放出光のピークは盲動度端よりもエネルギーが低かったが、励起光を強く

するにつれてそのピークは高エネルギー側へとシフトしていく。このシフトは、励起光強度の増

大に伴いポテンシャル井戸内のキャリア量が増大することにより局在状態の占有度が増し、より

局在の浅い、すなわちよりエネルギーが高い状態で反転分布が達成されることによって起こって

いると考えられる。日動咬頭を超えるまで誘導放出のピークは高エネルギーシフトし続けるが、

その後は励起光の強度を上げてもエネルギーシフトしなくなる。これは平均キャリア密度が全局

在状態数を超えて、非局在状態において反転分布が実現されていることを意味する。純粋なGaN

のように濃度揺らぎがない系において反転分布を達成するには、その状態密度の大きさから高密

度のキャリアが必要になり、キャリア問の平均距離が近くなることによって電子・正孔プラズマ

状態となる。混晶においても非局在状態で誘導放出を起こすためには、GaNの場合と同様電子・

正孔プラズマ発生の閾値を超える励起密度が必要になる。以下では前節と同様の配置、試料で行

った、強励起条件下での測定結果を示す。

　図3－4は図3－3と同様にIh。．IGao．gNIGaN多重量子井戸を光学利得配置で低温（6K）に保っ

て測定した発光スペクトルのストライプ長依存性（左軸）と式（3．7）を用いて得られる光学利得

スペクトル（右軸）である。3．16eVにおける垂直の点線は加島度端である。励起光の強度は1．84

MW／cm2で、前節と同様ピエゾ電場はキャリアによるスクリーニングで打ち消されている。

　ストライプ長が6．7μmの発光スペクトルは図3－3のストライプ長0．10mmの場合と同様、局

在励起子発光を表す単一のバンドのみが見られるが、ストライプ長100陣以上のスペクトルでは

誘導放出を示す構造が見られ、ストライプ長に応じてその強度が増大していく。光学利得は誘導

放出のピーク近辺で現れ、そのピークのエネルギーは3．171eVと易動度端よりも高くなっている。

Choiらは試料hGaN薄膜、温度10　Kという条件で非縮退ポンプ・プローブ分光と時間分解発光

の測定を行い、キャリア密度が全局在状態数よりも高い場合は電子・正孔プラズマの再結合によ

って誘導放出が生じることを示した。［47］本研究においては励起光の強度が1．84MW／cm2である

から、式（3．8）を用いて見積もった二次元キャリア密度は2．1×1013cnゴ2で、電子・正孔プラズ
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マ発生の開値 1.1×1013cm~2 よりも高くなっている｡ 光励起キャリアの一部がピエゾ電場のスク

リ-ニングに使用されるために実質的なキャリア密度は小さくなるが､励起光強度が1･84MW/cm2

の 1.1%にあたる20kW/cm2ぁればピエゾ電場は完全に打ち消されることから､その減少量は無視

することができ､ここでの二次元キャリア密度の概算には影響を及ぼさない｡ また､光学利得の

ピークエネルギーが易動度端よりも高いという結果も考慮すると､図3-4の誘導放出は主とし

て非局在状態における電子 ･正孔プラズマの再結合か ら発生していると考 えられるo

この節と前節の結果から､誘導放出はキャリア密度によって非局在状態で発生する場合と局在

状態で発生する場合があることが分かった｡ ただ､局在状態内で発生する場合､すなわちキャリ

ア密度が小さい場合の誘導放出は､それが常に局在励起子の再結合によるものかというと疑問が

残る｡ In濃度が低い場合､エネルギー的に浅い局在状態にある励起子は自由励起子的な性質を持

っていることは2章で示した｡ 図3-5(a)に示したように､局在状態が深く励起子エネルギ

ーが離散的である場合は､これらの局在状態間で反転分布を実現することが可能である｡ しかし

図3-5(ら)､(C)に示したように､空間的にある程度の拡がりを持つ局在状態において励起子

が自由励起子状にバンドを成す場合は､反転分布を実現するためには (C)のようにポテンシャル

井戸内に複数の励起子が存在しなければならない｡ 図3-4では誘導放出が局在励起子発光の高

ェネルギー側に現れていることと､試料のIn濃度が 10%と低いことから､後者であると考えられ

る｡ このような場合､誘導放出光が見られるときは､その発生源の局在状態内ではクーロン力が

遮蔽される程度に高密度のキャリアが存在していることになる｡ それ故に局在状態からの誘導放

出は､局在励起子ではなく局所的な電子 ･正孔プラズマの再結合によって起こっている可能性が

考えられる｡[41]

3.4まとめ

この章では､InGaNの多重量子井戸における誘導放出のメカニズムについて調べた｡ キャリア密

度が電子 ･正孔プラズマ発生の閥値を越えない程度の強度で光励起した場合は､易動度端の低エ

ネルギー側に光学利得が存在し､誘導放出が局在状態内から発生するという結果が得られた｡ ま

た､電子 ･正孔プラズマが発生する励起密度においては､光学利得が易動度端の高エネルギー側

に発生し､非局在状態における電子 ･正孔プラズマの再結合が誘導放出に寄与していることが判

明した｡ 励起密度の違いによる2種類の誘導放出過程は､光学利得が現れるエネルギーと易動
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度端との大小関係が異なっているが､これらの問には明確な区別があるわけでなく､キャリア密

度に応じて光学利得のピークエネルギーが連続的に移行していくことも明らかになった｡
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第4章G紐N、hG紐Nにおける一軸性応力効果

4．1はじめに

　GaN系レーザーの抱える問題として、レーザー発振に必要なキャリア密度がGaAs系のレーザ

ー媒質のものに比べて1～2桁高いことがある。［48］［49］GaNでは電子と正孔の有効質量が大き

いために価電子帯の上端や伝導帯の下端における状態密度が大きく、誘導放出発生の条件である

反転分布状態を得るために大きなキャリア密度が要求されるからである。［501

　鈴木、上野山はウルッ鉱型GaN、　AINや閃亜鉛鉱型GaNで有効質量を理論的に算出し、バンド

の構造を研究した。［14］［15］［16］それらの成果を基にウルッ鉱、閃亜鉛鉱型のGaN／AIGaNの量子

井戸に格子歪みを導入した場合の効果について、理論的考察を行った。［17】［511［52】［531［54］その

結果、閃亜鉛鉱型結晶では二軸性歪みの導入が誘導放出の発生に必要な閾キャリア密度の低減に

有効であり、ウルッ鉱型結晶においては二軸性の歪みはあまり効果的でないことが示された。一

方、ウルッ二型結晶では。軸に垂直な方向に一軸性歪みを適用すると、対称性の低下によって引

き起こされる状態密度の減少に伴い光学利得が増大し、閾キャリア密度が低減することも示され

た。Domenらも同様の結果を報告した。［35］しかし、発光スペクトルや光学利得に対する応力

効果を実験的に示した例は今までにはなかった。

　ここでは、価電子帯の状態密度を低減する効果を持つ一軸性応力に着目し、試みた光学実験の

結果を示して考察を行う。42節では、純粋なGaNのバルク高結晶における発光スペクトルが一

軸性応力の導入によってどのような影響をうけるかを、4．3節ではInGaNIGaNの多重量子井戸に

おいて3章で扱った誘導放出とそれによる光学利得がどのように変化するのかを示す。

4．2G劉Nと一軸性応力

4．2．1一軸性応力によるバンド構造の変化

　ウルッ鉱型構造の結晶は点群C6vで表される六方晶であるが、　o面に一軸性の歪みが与えられ

ると対称性が低下し、点群C2vで表される直方晶になる。　ウルツ鉱型GaNの場合、図4－1に
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示したようにほとんど縮退していた4、β価電子帯のエネルギー差がこの効果により増大すると考

えられている。そのために価電子帯の上端であるr点近傍における状態密度が減少し、歪みが全

くない場合よりも少ないキャリア密度で反転分布状態になるため、大きな光学利得を得ることが

期待できる。

　山ロらはこの一軸性歪みの効果を実験的に確かめるために、ウルッ鉱型GaNの。面に一軸性の

応力を印加した状態で反射スペクトルの測定を行い、応力の大きさによってスペクトルがどのよ

うに変化するかを調べた。［18］そして、スペクトル解析により得られる4、β励起子のエネルギ

ーが応力の印加によって変化することを示した。特に、B励起子のエネルギーが応力の増大に伴

って高エネルギー側ヘシフトするため、オ、β励起子のエネルギー差が大きくなっていくことを明

らかにした。　この結果から、山口らはGaNをベースとしたレーザーの性能が一軸性歪みの効果

によって向上する可能性を示唆した。

4．2．2一軸性応力導入時における発光スペクトルの測定

　試料に一軸性応力を印加したときに発光スペクトルがどのように変化をするかについて調べた

結果を示す。

　この実験では、鉛直方向に一軸性応力を与えることができるバネ式の応力装置に試料を装着し

（図4－2）、それをクライオスタットに取り付けて低温における光学測定が行えるようにした。

応力の値は荷重変換器を応力装置に挿入することよって得られるようになっている。試料には純

粋なGaNのバルク状結晶とhlq1GaogNIGaNの多重量子井戸を使用したが、いずれも一軸性応力は

。軸に垂直の方向に掛かる。試料の。軸がほぼ励起光に平行に向き、スペクトルは試料の端面か

らの発光を分光器に通して分光し、それを光学多重チャンネル分析器に取り込むことによって得

た。

4．2．3励起子発光の応力依存性

　図4－3にGaNのバルク結晶における発光スペクトルの一軸性応力依存性を示す。図4－3

（a）は励起光源としてHe－Cdレーザー（波長325㎜、エネルギー3．81　eV）を用いた場合の実験

結果である。　ここで図の右側に示している値は、試料に印加した応力である。　1．1，2節で述べた

ように低温におけるGaNの発光は束縛励起子の発光が支配的となるので、その影響を避け、各励

起子発光の応力による変化を正確に測定するために温度は50Kに設定した。各スペクトルは図

55



56

ばね

、

、

、

2
一4図

’

、

、

ハンドル

荷重変換器

■
●’

泥口

置装加印力応性二
一

ピストン

　　　　式料



（の

･
口
5
．
ゆ
』
邸
）
智
の
口
g
三
8
q
8
の
。
口
順
目
三
。
ぢ
記

（a）

　GaN　bulk

　　　50K

ノ望一exciton

　　　i　　」B＿exciton

Stress

（GPa）

　　0

　0．04

　0．12

　0．21

　0．28

　0．37

　0．46

　0．52

　0．61

3．46 3．48 3．50

（b） 　　Stress　O

／4＿exciton

B－exciton

3．46　　　　　　　　　　3．48　　　　　　　　　　3．50

　　　　　　　　　Photon　Energy（eV）

　　　　図4－3　GaN発光スペクトルの応力依存性
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4－3（b）に示しているように2つのローレンツ関数で近似して分離することができる。　ここ

で、赤色で示した低エネルギー側の成分がバ励起子の発光、青色で示した高エネルギー側の成分

がβ励起子の発光に対応しており、束縛励起子発光の成分が残っていると考えられるためピーク

より低エネルギー側はフィッティングから除外した。励起子の発光スペクトルのフィッティング

にローレンツ関数を用いるのは厳密には妥当ではないが、この方法により決定した各励起子のエ

ネルギーは、同じ応力下での反射スペクトルから求めた励起子エネルギーと一致し、また山口ら

が反射スペクトルより求めた値とも一致する。［18］図4－3（a）の点線はこのようにして求め

た励起子エネルギーであり、各ローレンツ関数のピークエネルギーに対応している。浸励起子の

エネルギーは応力の増加に対してほとんど変化しないのに対し、β励起子のエネルギーは高エネ

ルギー側ヘシフトしていくことが分かる。応力を印加し、c面内に一軸性の歪みを導入すると、

反射スペクトルにおける結果と同様、オ、β励起子のエネルギー差（琢β）が増大することが分か

る。

　図4－4は図4－3（a）におけるB励起子発光の積分強度と濯励起子発光の積分強度の比（あ

ノゑ）の応力による変化を示したものである。図中の■がこの相対強度を表しているが、応力が増

大するにつれて単調に減少していることが分かる。この測定では十分に長い時間領域における発

光の積分を得ているので、結晶内部で熱平衡が達成されている状態を観測していると見なすこと

ができる。熱平衡状態では励起子のエネルギー分布はボルツマン統計に従うので、温度を玖ボ

ルツマン定数を紡とすると、単位体積あたりの4励起子数（〃のとβ励起子数（η8）の間には、

鞠一
（4．1）

の関係が成り立つ。晦1ゑは、

1濯◎cηバ

1β㏄ηβ
（4，2）

より、1恥を応力εの関数1恥（のとすれば、

ち！ろ＝?響）〕 （4．3）

と表すことができる。（aは定数）図中の▲は式（4．3）に7＝50K、島＝1．38×10’”JIKを代
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入し、図4－3（a）より得られる砺（3）を用いてフィッティングを行った結果である。　ここ

で■と盈がほぼ一致していることから、一軸性応力の適用による4、β励起子のエネルギー差の増

大が熱分布している4、B励起子数の割合の変化を引き起こし、その結果β励起子発光の4励起

子発光に対する相対強度が応力の増大に伴って減少していく、ということが分かる。

4．3誘導放出と一軸性応力

4．3．1応力印加による誘導放出光の変化

　混晶InGaNでは1．2．3節で述べたように局在効果が存在するが、2章で示したようにIn濃度が

あまり高くない場合はGaNに近い性質を持つため、その電子帯構造はGaNの場合に準じると考え

られる。事実、FrankowskyらはInGaNの多重量子井戸における誘導放出が、　GaNの4励起子に

おける選択則に従って。軸と平行方向に偏光していることを示した。［37］それ故、GaNの場合に

準じて、IhGaNにおいても一軸性歪みの効果が光学応答に現れることが期待できる。以下では3

章でも用いたInGaNIGaN多重量子井戸において、一軸性応力の導入による誘導放出光や光学利得

スペクトルの変化について調べる。　3章でInGaNIGaN多重量子井戸には二種類の誘導放出の機

構が存在することを示したが、4．3．2節では3．3．3節で取り上げた励起光が弱い場合、4。3．3節では

3．3．4節で取り上げた励起光が強い場合の誘導放出をそれぞれ取り扱う。

　まず誘導放出発生の閾値が応力によってどのように変化するかについて調べる。実験手法や配

置は3．33節で示したものとほぼ同様であるが、ストライプの長さを制御するマスクは使用してい

ない。　この測定におけるストライプ長は常に試料の横幅に等しい2mmである。励起光である

窒素レーザーを可変NDフィルターに通し、その強度を4．25　kW／cm2から704　kW／cm2まで変化さ

せて発光スペクトルの測定を行った。4．25kW／cm2、704　kW／cm2に対応する二次元キャリア密度

は式（3．8）を適用して見積もると、それぞれ4．8×1010cm－2、8．0×1012　cm”2となる。

　図4－5は励起強度26．2kW／cm2（キャリア密度3．0×1011　cm’2）から109　kW／cm2（キャリア密

度12×1012cnゴ2）の6段階におけるスペクトルの変化を示したものである。3．16　eVにおける垂

直の点線はこの試料における易動度端である。　（a）は応力がないとき、（b）、（c）はそれぞれ0．22

GPa、0．43　GPaの一軸性応力を印加したときの結果である。各図共に最低励起強度（26．2　kW／cm2）

における発光スペクトルのピーク強度が1になるように設定している。　この26。2kW／cm2に対す

る3つのスペクトルを比較すると、ピークから低エネルギー側では形状が全て等しくほぼ完全に
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一致するが、ピークから高エネルギー側では応力に応じて変化がある。図中で横向きの矢印で示

した、スペクトルの右側の半値幅は、応力がない（a）での23．2meVから、0．22　GPaの応力が印

加されている（b）では22．O　meV、0．43　GPaの（c）では20．8　meVと癒力の増加に伴い減威してゆ

く。恥GaNの多重量子井戸における発光スペクトルは単一のブロードバンドからなる局在励起子

発光であるが、In濃度が低い（10％）ためGaNにおけるムB励起子の性質を残し、発光はオ励

起子、B励起子の寄与があると考えられる。発光帯の高エネルギー側成分の減少は、応力により

B励起子発光の相対強度が減少する効果が、InGaNの多重量子井戸においても現れることを示唆

している。

　図4－5（a）での励起強度による変化に注目すると、26．3kW／cm2から46．8　kW／cm2までは発光

強度のみが変化し、単一のブロードバンドから成るスペクトルの形状は変化しない。61．8kW／cm2

（キャリア密度7．0×1011c㎡2）以上ではピークの高エネルギー側に誘導放出を示す成分が現れ、

励起光の強度に対し非線形に増大してゆく。応力を印加した（b）、（c）では、励起光が弱いとき

は局在励起子発光を表す単一のバンドからなり、励起光の強度を増大させてゆくとある強度から

誘導放出を示す構造が現れるという点では（a）と同じであるが、その励起光の強度や誘導放出の

ピーク強度は異なる。図4－3において赤色で示した励起光の強度が46．8kW／cm2のときのス

ペクトルを比較すると、応力のない（a）のスペクトルは単一のバンドのみから成っているが、（b）

で僅かに、（c）でははっきりと誘導放出を示す構造が見られる。　このことから、誘導放出発生の

閾値は応力の増大に伴って低下していくことが分かる。　また、図中に青色で示した109kW／cm2

のスペクトルの比較より、応力が増大するにつれて誘導放出光の強度が増大していくことが分か

る。前章で二種類の誘導放出の機構があることを示したが、誘導放出光が易動度端よりも低エネ

ルギー側で発生し、二次元キャリア密度が電子・正孔プラズマ発生の閾値よりも低いので、ここ

では局在状態からの誘導放出が起こっている。

　図4－6は発光スペクトルのピーク強度を励起光の強度に対して両対数表示でプロットしたも

のである。　ここでは、応力がないときと0．43GPaの応力が印加されているときの比較を示した。

いずれの場合においても傾きが変化しているが、励起光の強度が低い領域を細線で、強度が高い

領域を太線でフィットした。励起光の強度が高い領域で現れる誘導放出を示す構造のピーク強度

は、いずれの場合も励起光の強度の約2乗に依存して非線形に増大している。　図中に示したP。

は細線と太線の交点であるが、これを誘導放出発生の閾値と考えることができる。この値は応力

がないときは88kW／cm2（キャリア密度1．0×1012　c㎡2）であるが、0。43　GPaの応力を印加したと

きは48kW／cm2（キャリア密度54×1011　c㎡2）と応力がない場合の55％にまで減少している。

　図4－7は誘導放出発生の閾値P，を応力に対してプロットしたものである。P・は応力の増大に
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対して単調に減少していることが分かる。In濃度が10％と低い事を考慮すると、図4－6、4

－7で示した応力効果はGa：Nの場合における一軸性歪みによる価電子帯の構造変化に由来してい

ると説明することができる。4．2節ではオバンドとBバンドのエネルギー差が応力によって増大

すると述べたが、これは価電子帯の上端近辺における状態密度が減少することを意味する。その

結果、反転分布状態を得るのに必要なキャリア密度が減少し、誘導放出発生の閾値の低下を引き

起こすと考えることができる。

4．3．2弱励起条件下における光学利得の応力効果

　図4－8は0．43GPaの応力を印加した状態で、発光スペクトルのストライプ長による変化と光

学利得を示したものである。試料にはIn。．1GaogN／GaNを用い、応力を除いた実験：配置、測定条件

は33．3節の場合と同じで、励起光の強度は914kW／cm2（キャリア密度LO×1012　cm’2）である。い

くつかの発光スペクトルを実線（左軸）で、式（3．7）を用いて得た光学利得を色付きの丸（右軸〉

で示した。比較のために図3－3で示した応力のない場合の光学利得スペクトルも白丸（右軸）

で示した。3．16eVにおける垂直の点線は易動度端である。応力のない場合と同様、応力を印加

した状態でも光学利得のピークエネルギーは易動度端よりも低くなっており、応力の有無に関わ

らずに誘導放出が局在状態からの再結合によって発生していることを示している。しかし、その

ピークエネルギー、3．137eV、は応力のない場合の3．157　eVよりも低下している。

　易動遠端以下のエネルギーでは、図1－6に示したようにエネルギーが高くなるにつれて状態

密度も高くなる。　そのため、局在状態から誘導放出が発生する場合は、反転分布が達成されてい

るエネルギー領域の高エネルギー側で強い誘導放出が現れる。図3－3と図4－8を比較すると、

誘導雷出光と光学利得のピークが、応力の印加によって低エネルギー側ヘシフトしていることが

分かる。　これは、応力の効果で各ポテンシャル井戸における状態密度が低減し、誘導放出の効率

が増大したことに起因すると理解できる。誘導放出の効率が増大すると、キャリアの平均寿命が

短くなり、エネルギーの高い局在状態までキャリアが溜まらなくなるため、結果として誘導放出

のピークは低エネルギー側ヘシフトする。光学利得の大きさは、図4－8を見ると応力のないと

きの9．90c㎡1に対し、0．43　GPaの応力を印加した場合は1LO　c㎡1と僅かに増大したに過ぎない。た

だ、これらの値は光学利得の値としては小さく、精度が低い可能性がある。利得の値が小さいの

は、長いストライプによる飽和の効果によって過小評価されたためと考えられる。
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4．3．3強励起条件下における光学利得の応力効果

　図4－9は図4－8同様0．43GPaの応力を印加した状態で、発光スペクトルのストライプ長に

よる変化と光学利得を示したものである。試料はIno．IGao．gNIGaNの多重量子井戸、応力を除いた

測定条件は3。3．4節のキャリア密度が高い場合の光学利得測定（図3－5参照）と同じで、励起光

の強度は1．84MW／cm2（キャリア密度2．08×1013　cnf2）である。いくつかの発光スペクトルを実

線（左軸）で、式（3．7）を用いてフィッティングすることによって得た光学利得を色付きの丸（右

軸）で示した。比較のために図3－4で示した応力のない場合の光学利得スペクトルも白丸（右

軸）で示した。3．16eVにおける垂直の点線は他動度端である。光学利得のピークエネルギーは

3．174eVと、応力がない場合のピークエネルギー3。171　eVとほぼ一致しており、易動度端より高

くなっている。　このことから、応力が適用されている場合においてもキャリア密度が2．08×1013

c㎡2という条件では、主として電子・正孔プラズマの再結合過程によって誘導放出が発生してい

ることが分かる。このとき、光学利得の最大値は205c㎡1と応力がない場合での値153　cm4のし34

倍となっている。

　鈴木、上野山はウルッ鉱型GaN／AIG2Gao．8Nの量子井戸において一軸性応力が光学利得に及ぼす

影響を計算した。［52］［53］［54］それによると、試料のy軸方向に圧縮性の一軸性応力を与えると

いう本研究での応力配置では、応力による試料の歪みが1％で二次元キャリア密度が2．1×ioB　c血2

のとき、利得の最大値は歪みがない場合の約2倍になる。一軸性応力8を加えられたときの試料

の歪み△κ／4は剛性率をGとすると、

P［N／m・］一G［N加・］蔓

　　　　　　　　　4
（4．4）

という関係式より求めることができる。実際に装置によって応力が与えられるのはサファイア基

板であるため、サファイアの剛性率14．823×1010N／m2を式（4．4）に代入すると、応力が0．43　GPa

（＝4．3×108N／m2）のときの歪みは0．30％となる。0．30％の一軸性歪みで光学利得の最大値が1．34

倍になるという図4－9の結果は、上記の1％の歪みで利得の最大値が2倍になるという鈴木、

上野山による理論的予測に準じていると言える。

　ここで一つ注意しなければならないのは、3．2節で示したようにこの試料の井戸層の。面には潜

在的に二軸性の歪みが存在していることである。鈴木、上野山のウルッ鉱型G食NIAIα2Gao£N量子

井戸における計算によれば、05％の二軸性歪みがある状態で二次元キャリア密度2．1×1013cnゴ2

の場合、光学利得がL1倍程度になる。　今の場合、井戸層における二回忌歪みは1．13％なので、
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一軸性応力が掛かっていない場合でも光学利得が数十％増大していると予想される。

本章で、一軸性応力の印加は光学利得の増大を引き起こすことが示され、前章において区別さ

れた局在状態からの誘導放出と電子・正孔プラズマの再結合による誘導放出のいずれにおいても、

その発生に必要なキャリア密度が減少してゆくことが分かった。これらの結果より、試料におけ

る一軸性の歪みによってオ、B価電子帯のエネルギー差が広がり、上端における状態密度が減少し

て誘導放出の閾値の低下が引き起こされることが明らかになった。

4。3．4室温における誘導放出光の変化

　最後に室温条件の下で行った実験について述べる。温度を除く実験手法、配置は4．3．1節と同

様で試料もhlo，玉GaogN／GaNの多重量子井戸である。図4－10がその結果であるが、様式は4．3．茎

節中の図4－7と同じで横軸が応力、縦軸が誘導放出発生の閾値（1）∫）である。P、の応力がない

ときの値は116kW／cm2（キャリア密度1．3×1012　c㎡2）であり、6Kの場合（図4－7）の約1．3

倍になっているが、発光効率が1桁程度減少することを考えればそれほど大きくはない。ここで

も低温の場合と同様、一軸性応力を増していくとP、が減少していくという結果が得られ、0．48GPa

の応力を印加したときは64．6kW／cm2（キャリア密度7．3×10u　c㎡2）と応力のない場合の55％ま

で減少している。　このP、の減少量は6Kの場合と一致している。佐竹らは、室温における誘導

放出のメカニズムは2Kの低温における場合と同じであることを実験的に示した。［34］図4－1

0におけるP，はいずれも二次元における電子・正孔プラズマ発生の閾値1．1×1013c㎡2よりも低い

ため、この近辺の励起密度では佐竹らの場合と同様局在状態から誘導放出が生じていると考えら

れる。なお、室温においては発光効率が低いため、4．3．2、4．3．3節と同様の実験条件で光学利得の

値を得ることは不可能であった。

4．4まとめ

　この章では、一軸性応力によるGaNのバンド構造の変化が、発光スペクトルや誘導放出に与え

る影響について調べた。まず、GaNにおける励起子発光の応力依存性を測定したが、応力を加え

ることによって遵、B励起子のエネルギー差が増大することが分かった。　B励起子発光の相対強

度はボルツマン分布に従い、応力の増大に対して減少した。次に、InGaNIGaNの多重量子井戸に

69



120

100

（　80N
　目

ミ

≧60
邑
qrり

　　　40

20

◆、

0
　0．0

◆＼◇

Ino」Gao．gN／GaN

　　MQWs

RT

◎＼＼◎
Q．．

A”●氈E・

0．1 0．2　　　0．3

Stress（GPa）

0．4 0．5

図4－10 Ino．1Gao．gN！GaN多重量子井戸の、室温での誘導放出発生における閾値の応力

依存性

70



おいて、発光強度の励起光強度依存性を測定したが、誘導放出の発生に必要なキャリア密度が応

力の印加により減少することが明らかになった。

　3章において、励起密度に応じて2種類の誘導放出過程が存在することを示したが、それぞれ

の場合における一軸性応力の効果についても調べた。電子・正孔プラズマが発生しない励起密度

においては局在状態から誘導放出が発生するが、その場合、応力の導入によって誘導放出光の強

度が増大し、誘導放出光、光学利得双方のピークエネルギーが低エネルギーシフトした。高密度

励起によって電子・正孔プラズマの再結合による誘導放出が発生する場合は、光学利得の最大値

が0．43GPaの応力印加によって応力がない場合の1．34倍になるという結果になり、鈴木、上野山

による理論的予測とほぼ一致した。

　室温における実験では、低温時と同様の効率で一軸性応力の効果が発揮されることが示された。

この結果より、一軸性応力の効果を応用することによって、GaN系デバイスの耐久性や省エネル

ギー化などの点で改善することが期待できる。
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まとめと結論

　2章において、ウルッ鉱型GaNとその混晶Al。Gal“N、　In。GahNの発光効率と発光寿命の温度依

存性を示した。効率と寿命は異なる温度変化を示し、輻射減衰時問が温度によって変化すること

が明らかになった。混晶における輻射減衰時間の温度変化はGaNの場合に等しく、κが小さい

A1。Ga1調、　h。Ga1嵯：Nにおける励起子はGaNの自由励起子と同様のバンド性が保たれていることが

分かった。20Kから100Kまでの温度領域における発光強度の熱消光は格子欠陥や不純物に起因

した励起子の非輻射減衰に依っており、混晶における励起子の局在化によって非輻射減衰の確率

が抑制されることも確かめられた。

　また、GaN、　Al。Gal剥、　L1。GakNの励起光の強度による発光強度の変化を示した。いずれの試

料においても低温では励起光の強度に対し線形に増大する発光強度が、室温では非線形に増大し、

励起光の強度が増大するとその傾向が顕著になることが分かった。この結果より、高温領域にお

いては励起子の輻射減衰だけではなく、自由キャリアの再結合も発光に寄与しており、高密度に

キャリアを生成するとその効果が増強されることが判明した。

　3章では、励起光の強度を変えてIn。GakN／GaN多重量子井戸において行った光学利得測定の結

果を示した。電子・正孔プラズマが発生しない程度の密度で試料を励起した場合、誘導放出は局

在状態におけるキャリアの再結合から発生することが分かった。また、電子・正孔プラズマ発生

の閾値以上の高密度で励起すれば電子・正孔プラズマの再結合によって誘導放出が起こることが

明らかになったQ

　4章では一軸性歪みが光学過程に及ぼす影響について調べた。GaNに様々な大きさの一軸性の

応力を印加して発光スペクトルを測定した結果、応力が増大するにつれてオ、B励起子のエネルギ

ー差、即ちオ、B価電子帯のエネルギー差が広がっていくことが分かった。　また、そのエネルギ

ー差の増大により、双方の励起子問の発光強度比がボルツマン統計に従って変化することも分か

った。h1。Ga1調／GaN多重量子井戸では、一軸性応力の増大に伴って誘導放出の発生に必要なキ

ャリア密度が減少した。局在状態からの誘導放出による光学利得は応力の印加によりピークエネ

ルギーが低下し、電子・正孔プラズマの再結合による誘導放出の場合は、理論的予測の通りに応

力の適用によって光学利得が増大した。これらの結果より、GaN系の媒質ヘー軸性歪みを与える

ことができれば、そのレーザー発振の閾値を低減させることができるという理論的予測を実験的

に示すことができた。
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　以上より、κが0．1以下のAl。Gal“N、　In。GaRN内のキャリアは、局在状態に落ち込んで局在励起

子となっても、ある程度の範囲内において自由励起子的に振る舞えることが分かった。　また、

Ih。Ga諏Nにおいて高密度にキャリアを生成すると局在状態、非局在状態の双方から誘導放出が発

生することが分かったが、混晶におけるバンド性の保存の効果として一軸性応力の印加による誘

導放出強度や光学利得の増大を確認することができた。
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　付　録

1二次元系における水素原子、励起子

　二次元系で中心力が働く場合のシュレディンガー方程式は

　　　　隙暴＋券〕＋7の｝φ⑦一蜘

である。極座標、

　　　　κ＝7COSθ

　　　　ア＝アsinθ

を導入して

　　　　∂　　　　∂　　　　　　　　　　sinθ∂
　　　　一二COSθ一一＿＿
　　　　∂κ　　　∂7　　7　∂θ

　　　　∂　　　　∂　　　　　　　　　　COSθ∂
　　　　一＝sinθ一＋　　　一
　　　　の　　　∂ア　7∂θ

を用いると、

　　　　∂2　∂2　∂2　1∂　1∂2
　　　　扉＋奇7二評＋75＋7蕨

が得られる。

　ここで

　　　　φ（7，θ）篇R（7）r（θ）

とおいて、（A．4）、（A．5）を（A．1）に代入すると、

の八（

勿A（

のん（

紛硫

の八（
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　　　　一蓋｛〔肇＋÷奮〕γ＋藩｝÷一γ　1（ん6）

となるが、この式を変形して

　　　　鰹＋響〕伊（E－7）一藩　　 （ん7）

とすれば左辺をアだけの関数、右辺をθだけの関数と変数を分離することができる。　このとき両

辺は定数とならなければならないので、その定数をλすれば

　　　　堂＝一λγ　　　　　　　　　　　　　　　　（A．11）
　　　　4θ2

という2つの式が得られ、λ、アはそれぞれ式（A．11）の固有値、固有関数であることが分かる。

rが規格化条件、

　　　　『1γ（θ）｝24θ一1　　　　　　　　（八13）

を満たしているとすれば、

　　　　λコ12、　　　1篇0，1，2，…、　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（A．14）

　　　　　　　1
　　　　耳＝。厩exp（±i1θ）　　　　　　　（A15）

となる。また式（A．10）は

　　　　R（・）＝讐）　　　　　　（へ16）

を導入することにより、
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　　　　一蓋｛掌艶去幽一耽　　　（A17）

という形になる。なおφの規格化条件、

　　　　∫∫1φ（ろθ）i2吻4θ一1　　　　　　　　（ん18）

と式（A．13）を考慮すると、式R、κの規格化条件は

　　　　∬IR［2融一∬IZ【2姻　　　　　　　　（A19）

としなければならない。

　水素原子や励起子の様に＋θと一θの電荷を持つ粒子の間にクーロンカが働く場合、そのポテンシ

ャルは

　　　　　　　θ2
　　　　7ニー　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（A．20）
　　　　　　4πε♂

である。　ここで

　　　　妬一4鴛ダ・ρ一三・η＝2忽夢がE　　（A21）

として（A．20）、（A．21）を（A．17）へ代入すると、

　　　　勝÷÷〔1・一去〕レ覗　　　（ん22）

となる。　このとき

　　　　　　　1
　　　　1’＝1一一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（A．23）
　　　　　　　2

とおけば、
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　　　　←券÷÷副一Z一品器・…　（A24）

となり三次元の場合の式、

　　　　儲÷÷輪＋1脚一眠牌λ…　（ん25）

と同じ形になる。ただし、13Dは三次元の場合の方位量子数、κ3Dは三次元における波動関数の動

径成分をR3Dのとした場合のκ3DコR3D（7）〃である。式（A24）の固有値は、

　　　　艦一一十、・≧1’＋1　　　　　　　（A26）

である。　また、1’ニη一1のときの固有関数は規格化定数をC晒1を用いて

　　　　融＝（玩圃一吉ρ〕　　　．　（八27）

と表され、

　　　　瞬一｝〕晦㏄勧　　　　（A28）

を適用して（A。19）で規格化することによって、1壕η一2，η一3，…，一1／2の場合の固有関数も順

次求めていくことができる。エネルギー固有値は（A．21）、（A．26）より

　　　　　　　’醒θ4　1

　　　　瓦二一32蹄・7　　　　　　　（八29）

となる。　E，が〃に対して単調に増加することからηが最小値をとるとき、すなわち

1』一1／2、ηニ1／2のときにエネルギーが最低となる。三次元では（A．26）において刀≧13D＋1

となり、最低エネルギーになるのは13D＝0、ηニ1のときなので、式（A．29）で比較することに

より二次元でのクーロン相互作用によるエネルギーは三次元の場合の4倍になることが分かる。

このときの固有関数は式（A．21）で示した関係より

　　　　勧ρ一法雇舞〕　　’　（八3・）
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となることから、指数部よりボーア半径はσo／2と求められる。

ときの固有関数、

三次元でη＝1（13Dニ0）の

勧一
（A．31）

の指数部を見ればわかるようにαoは三次元の場合のボーア半径であるから、二次元では最低エネ

ルギー状態におけるボーア半径が三次元の場合の1／2であることが分かる。

　水素原子や励起子のようにクーロン相互作用している2つの粒子が共に運動している場合、式

（A．1）の左辺におけるハミルトニアン中の運動量成分に各粒子からの寄与を含めなければならな

い。　しかし、水素原子では陽子の質量（M＝1．67261×10－24）が電子の質量（〃2、＝9．10956×10－28）

よりも十分大きく、ハミルトニアンの運動量成分、

一葦〔券＋詳〕一缶〔券＋詳〕

の第2項が無視できるため電子の運動のみを考えればよい。

して、

励起子の場合は正孔の質量を脇と

1　　1　　1
一＝一十一
μ　彫。　槻

（A．32）

で表される換算質量μを導入することによりハミルトニァンの運動量成分を、

淵券÷券〕一姦〔券＋詳〕一一銀暴＋券〕
（A．33）

とすることができる。結局、駕→μとすることにより上述の説明に当てはめることができるの

で、そのエネルギーは、

Eニー　μ♂　⊥
η　　　32π2ε8乃2η2

（A．34）

ただし、二次元、。一1急互，＿、

　　　　　　　　　　2　2　　　　　　　　　　　　　2
三次元＝ηニ1，2，3，…

となる。
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21no．1G紐。．gNIGaNの量子井戸における圧電効果

　ピエゾ電場を算出する上で必要なパラメータを表A－1に示す。㎞o，IGao．gNの値はGaN、　InN

における値の線形内挿に等しいと仮定した。Iho．1GaogNの方がGaNよりもα軸格子定数が大きい

ことから、hlo．IGaogN井戸層では二軸性応力が圧縮方向に掛かっていることが分かる。厚さ40　nm

のInα13Gaα87Nでも、層の境界面方向であるα軸の格子定数が下層のGaNのものと等しくなるこ

とが示されている。［39］そのために、井戸層が十分薄くぐの中のIh濃度が10％である場合、

Ino．1GaogNはα軸格子定数がGaNのものに等しくなるまで圧縮され、応力が井戸層全体へ掛かっ

ていると考えられる。

　Iho．重Gao．gN井戸層におけるx、ア軸（c面内）の格子歪みε。、彰は、歪みがない場合のGaN、　Ino．1GaogN

の格子定数をそれぞれα憾、αoとして、

　　　　αGaN一α0
εκ＝εアニ

　　　　　010
（A．35）

で表される。格子歪みと結晶内に掛かっている応力との関係は弾性テンソルにより、

眺lii：ll〕〔豹
（A．36）

と表されるので、ε，＝躯＆＝0という関係からz軸（6軸）方向の格子歪みε。は、

　　　2c13
ε　＝一一εエ　　　　　　　　　　　　ズ

　　　ら3
（A。37）

より求められる。伸縮性のみの格子歪みによって誘発される分極はウルッ鉱型構造を持つ結晶の

場合、

〔1レ瞭Il〕
（A．38）、

という関係になっておりz成分のみが存在する。この分極により生じる電場は真空中の誘電率を

εoとして、
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GaN InN Ihq1G姻αgN（線形内挿）

α軸格子定数（A） 3，184 3，548 3，220

圧電定数

・31（C／m2）’
一〇．49 一〇．57 一〇．498

ε33（C／皿2） 0．73 0．97 0，754

弾性定数

Oll（GPa） 396 271 3835

012（GPa） 144 124 142

OI3（GPa） 100 94 99．4

c33（GPa） 392 200 372．8

誘電率

εr 10．0 茎5．3 10．53

　　　　　表A－1　GaN、　InNの格子歪みに関する各パラメータ［55］［56］［57］

　　　　　　Ino．IGaNo．gNにおける値はGaNとInNにおける値を内挿して算出

　　　　一一」　　　　　　　　　　（A39）
　　　　　　　εアε0

より求めることができる。［39］表A－1の値を式（A．35）～（A．39）に代入して求めた各値を

表A－2に示す。
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格子の歪み

ε1　、　　ε2 一〇．O113

ε3 0．00604

o面に掛かる応力

＆、防 5．35GPa（圧縮性）

ピエゾ分極

Pハろ 0

1）z 0．OI58C／m2

ピエゾ電場（o軸）

E2 1．70x106　V／cm

表A－2　1no■GaNogN／GaN量子井戸のIno．1GaNogN井戸層における圧電効果の計算結果
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