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2.　緑色レーザ向け InGaN の課題

緑色レーザ向けエピタキシャル層の発光層には GaNと
InNの混晶であるInGaNが用いられる。波長525〜535nm
の緑色発光を得るためには、In 組成を約 30 ％程度にまで
高める必要がある。この時、GaN とInN の格子定数が大き
く異なることに起因して、2 つの問題が生じる。1 つ目は、
発光層内部に発生するピエゾ電界が大きくなることであ
る。ピエゾ電界とは、InGaN が成長面内方向に圧縮歪みを
受ける時に、正の電荷を持つ Ga 及び In と負の電荷を持つ
N の分極のバランスが崩れることに由来して、c 軸方向に
生じる電界のことである。図 1（a）に示すように、これに
より InGaN 発光層のバンドが曲がり、電子と正孔の波動
関数の重なり度合いが小さくなるために、発光再結合の確
率が低下する（7）、（8）。

2 つ目の問題は、In 組成の不均一性、いわゆるIn 組成揺
らぎが増大することである。GaN とInN は、前出の大きな
格子定数差に起因して非混和性を示し（9）、InGaN 発光層内
のIn 組成は自発的に不均一になりやすい。この時、InGaN
発光層のエネルギー準位には図 2 のように局所的にIn 組成
の高い領域が形成される。この領域は局在準位と呼ばれ、
発光層に注入されたキャリア（電子と正孔）の一部はエネ
ルギーの低い局在準位へと拡散する。発光層内のIn 組成が
比較的低い青色 InGaN 発光ダイオード（LED ※1）の場合
は、この拡散現象がキャリアの非発光再結合中心への捕獲

1.　緒　　言

光の三原色（赤・緑・青）のレーザ光源は、レーザプロ
ジェクタなど映像表示デバイスの高性能化につながるもの
と期待されている。赤色、青色に比べて緑色の半導体レー
ザの実現は難しく実用化が渇望されていた中、当社では
2009 年に世界に先駆けて InGaN 系純緑色レーザの開発に
成功した（1）〜（4）。また、前稿「高出力・高効率純緑色レー
ザの開発」で述べたように、高出力化と信頼性確保の点で
も進展している（5）、（6）。一連の開発において鍵となったのが、
{2021}面という新しい面方位を有する GaN 基板の適用で
ある。この面方位は、従来のc 面上でInGaN 緑色レーザの
実現を阻んでいた2 つの課題、すなわち 1）ピエゾ電界と 2）
In 組成揺らぎの克服に結び付いた。これまで、新規 GaN
基板がもたらす上記効果を主にデバイス試作とその特性評
価を通じて明らかにしてきた。本稿では、京都大学と共同
で 時 間 分 解 フ ォ ト ル ミ ネ セ ン ス （ time-resolved
photoluminescence: TRPL）と走査型近接場光学顕微分
光（scanning near-field optical microscopy: SNOM）
という光物性評価を行い、ピエゾ電界やIn 組成揺らぎが密
接に関連するキャリアダイナミクスを観測した結果につい
て紹介する。これらを通じて、{2021}面上 InGaN が有す
る c 面上にはない特徴を明らかにするとともに、その光物
性とデバイス特性との関連について述べる。
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を抑制し、発光効率の向上に寄与した（10）、（11）。しかし、高
い In 組成が必要となる緑色 InGaN 発光層では、局所的に
In リッチな局在準位において In が凝集し、欠陥発生を招
くことが報告されている（図 2 ①）（12）。つまり、緑色 LED
にとっては局在準位へのキャリア拡散はむしろ逆効果とな
り、発光効率を低下させる要因となるのである。さらに、
レーザの場合はIn 組成揺らぎに起因する不均一な発光エネ
ルギーが増幅作用の妨げになるため、しきい値電流やス
ロープ効率に悪影響を及ぼすというLED にはない問題も生
じる（図 2 ②）（13）。従って、緑色レーザ向けの高 In 組成
InGaN 発光層には、In 組成揺らぎの低減が極めて重要に
なる。

前者のピエゾ電界はc軸方向に発生するため、c面から傾
いた方向にエピタキシャル層を作製することでその影響を
低減することができる（図 1（b））。これまで、m面、a面、

（1122）面などが精力的に検討され、その効果が実証されて
きたが、後者のIn 組成揺らぎにまつわる課題は依然克服さ
れずにいた。対して、{2021}面上に作製したレーザ構造は
非常に均一性の高いフォトルミネセンス（PL）像や狭い発

光スペクトル幅を示し、ピエゾ電界のみならずIn 組成揺ら
ぎの低減にも優位性を発揮しているものと考えられる（1）、（3）。
今回、このような{2021}面特有の現象の背景にある発光機
構を明らかにするために、TRPL とSNOM を用いて局在準
位の定量的評価を行った。

3.　実　　験

3 − 1　試料構造 評価用試料として、{2021}面自立
GaN 基 板 上 に 波 長 525nm 帯 の InGaN 単 一 量 子 井 戸

（SQW ※2）発光層を有するエピタキシャル層構造を作製し
た。GaN 基板はハイドライド気相成長（HVPE ※3）法に
よって作製した（14）。GaN 基板は n 型導電性を有し、その
転位密度は1 ×106cm-2 以下である。エピタキシャル層の成
長は有機金属気相成長（OMVPE ※4）法によって行った。
GaN 基板上に膜厚 2µm の n 型 GaN を成長した後、膜厚
100nmのInGaNバッファ層、膜厚15nmのGaNバリア層、
膜厚3nmのInGaN井戸層、膜厚10nmのGaNキャップ層
を順に成長した。

3 − 2　TRPL と SNOM 評価手法 本稿で用いた評価手
法のうち、まず TRPL について説明する。TRPL は、試料
へのパルス光照射によって発生する PL が時間とともに減
衰する過渡現象を観測する手法である。励起光源にはチタ
ンサファイアレーザの第 2 高調波を用い、繰り返し周波数
は4MHz、パルス幅は1.5ps とした。また、InGaN 発光層
を選択的に励起するために、励起波長は 400nm とした。
試料温度はクライオスタット内で6K 〜室温（300K）の範
囲で制御し、励起エネルギー密度を 8.6 〜 29,000nJ/cm2

の範囲で変化させた。試料からの PL はストリークカメラ
で検出した。

本手法による InGaN 発光層の局在準位評価の概念を
図 3（a）に示す。In 組成揺らぎが存在する系でエネルギー
の高い PL とエネルギーの低い PL の減衰時間τPL を比較す
ると、前者の方が短くなる。なぜなら、局在効果がある場
合、キャリアの再結合時間（図 3 ①）だけでなく、高いエ
ネルギー準位から低いエネルギー準位へのキャリアの拡散
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時間（図 3 ②）も関与するためである。このプロセスは、
図 3（b）に示す局在準位の深さE0 と移動度端Eme を用いて、
次式で表すことができる（15）。

ここで、τrad は発光再結合寿命である。TRPL によって得
られるτPL のエネルギー依存性を、上式を用いてフィッ
ティングすることで、InGaN 発光層の均一性の指標となる
局在準位の深さ E0 を見積もることができる。E0 が小さい
ほど、In 組成揺らぎが小さく、高い均一性を備えたInGaN
発光層と言え、緑色レーザにとって有利となる。

次に、SNOM について説明する。SNOM-PL は、微小開
口に光を入射することで得られる近接場光をプローブに用
いることにより、光の波長以下の空間分解能で PL 特性を
観察することができる走査型の顕微鏡である（16）。ここでは、
試料の励起と PL の検出に開口径 150nm のファイバープ
ローブを用いており、ほぼ同じオーダーの空間分解能が実
現できていると考えて良い。試料温度は室温とし、励起光
源には選択励起となる波長 405nm の半導体レーザを用い
た。励起エネルギー密度は 7kW/cm2 であり、これは励起
キャリア密度1 ×1018cm-3 に相当する。

4.　結果と考察

4 − 1　TRPL による局在準位の評価 図 4 に、温度6K
で測定した{2021}面上InGaN-SQW のPL 減衰曲線を示す。
ここで、InGaN 発光層のピエゾ電界が励起キャリアによっ
て遮蔽されないように、励起エネルギー密度 2.6µJ/cm2

（励起キャリア密度5 ×1016cm-3 に相当）という弱励起条件
で測定を行った（17）。これより、{2021}面上の PL 減衰曲線
は、従来の c 面上と同じく単一の指数関数的減衰ではない

ことが分かる。そこで、減衰の速い成分（τfast）と遅い成
分（τslow）の2 つが存在すると仮定し、それぞれの寿命を
算出した。なお、6K という低温では非発光再結合は無視
できるため、観測しているのは発光再結合寿命と考えて良
い。速い成分の発光寿命は 3.1ns となり、報告されている
c 面上の値（85ns（18））に比べて非常に短いことが分かった。
発光寿命は、図 1 で述べた電子と正孔の波動関数の重なり
の 2 乗に反比例する。よって、ここで得られた短い発光寿
命は、{2021}面上では c 面上と比較して波動関数の重なり
度合いが大きい、すなわちピエゾ電界が大きく抑制されて
いることを意味している。

次に、{2021}面上の In 組成揺らぎを評価するために、
PL 寿命の光子エネルギー依存性の解析を行った。結果を
図 5 に示す。まず、（a）の温度6K における測定結果を見る
と、PL 寿命が光子エネルギーの増加に伴い減少しているこ
とが分かる。これは、前節で述べた局在準位系に特徴的な
振る舞いである。前節の式を用いて局在準位の深さを見積
もったところ、E0 ＝15.1meVが得られた。これは、c面上
の緑色 InGaN 発光層の報告値（51meV（19））の 3 分の 1 以
下、In 組成が 20 ％と低い青紫色 InGaN 発光層の報告値

τPL(E) = 
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（33.3meV（20））の約 2 分の 1 に当たり、{2021}面上では局
在準位が浅いことを意味している。さらに、E0 は測定温度
を 150K 以上に上昇させた付近から減少し始め、（b）に示
す300K においてはPL 寿命の光子エネルギー依存性はほぼ
消失していた。これは、{2021}面上では局在準位が浅いた
めに、温度上昇に伴う熱エネルギー（150K は13meV に相
当）によってキャリアが非局在化した結果と解釈できる。
また、このように室温近傍でキャリア局在の挙動が認めら
れなかったことは、レーザ向けのエピタキシャル構造にお
いて室温で観察したPL像が極めて均質であったこととも整
合する（1）、（3）。以上より、{2021}面の適用はInGaN発光層の
In組成揺らぎの低減に極めて有効であることが分かった。

これを別の観点から裏付けるために、PLピークエネル
ギーの励起キャリア密度依存性を評価した。図 6 に温度6K
における測定結果を示す。{2021}面上のピークエネルギー
ほぼ一定であり、高エネルギー側に大きくピークシフトす
るc面上（19）とは異なる振る舞いを示した。ピークシフトの
起源としては、励起キャリアによる1）ピエゾ電界の遮蔽と
2）局在準位のフィリングの2 点が考えられる。ここで用い
た励起キャリア密度（1.7×1014 〜 5.7×1017cm-3）は十分
低く、1）のピエゾ電界遮蔽の影響は無視できる範囲であ
る（17）。従って、ここで見ているピークシフトには、2）の
局在準位のフィリングが支配的に寄与しているものと考え
られる。これより、{2021}面上の小さいピークシフトは局
在準位の状態密度が低いことを意味していると言え、前出
の In 組成揺らぎが小さいとする PL 寿命の解析結果と一致
する。

4 − 2　SNOM-PL による発光均一性の評価 TRPL で
モニターしているのは、言わばマクロな領域の発光特性で
ある。図 2 に示したように、InGaN の発光機構にはミクロ

な領域におけるキャリアの挙動が深く関与するため、局所
的な発光特性の解明も合わせて重要である。そこで、
SNOM によってミクロな範囲におけるPL 特性を評価した。
図 7 に、{2021}面上 InGaN-SQW の SNOM-PL マッピング
の結果を示す。まず、（a）の積分強度に注目すると、数百
nm 径の島状の発光分布が認められ、最大値と最小値の比
は4 以下であった。c 面上SQW では約200 という比が報告
されており（21）、これと比較すると{2021}面上の強度分布は
極めて小さいことが分かる。次に、（b）の波長を見ると、
分布の幅は約5nm と、こちらもc 面上の報告値（15nm 以
上（21））に比べて非常に小さい値となった。なお、この波長
分布において[1210]方向に沿うストライプ模様が見受けら
れるが、これは原子間力顕微鏡像との対応から試料表面に
存在する筋状のモフォロジーに由来することが分かってい
る（22）。以上の結果は、{2021}面上 InGaN-SQW の発光特
性は局所的な観点でも非常に均一性が高いことを示してお
り、前出のマクロな PL 特性とも整合する。このような高
い均一性を有する InGaN 発光層は、In 偏析を起点とした
非発光性欠陥の発生抑制に加えて、光の増幅に有利な発光
エネルギーの均一化と、それに伴うしきい値電流やスロー
プ効率の改善に寄与するものと考えられる。

5.　結　　言

半導体緑色レーザの実現につながった{2021}面上InGaN
発光層の性質を、TRPL 及びSNOM を用いた光物性評価か
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ら明らかにした内容について紹介した。{2021}面上の PL
寿命はc 面上に比べて大幅に短く、InGaN 発光層における
ピエゾ電界が低減されていることを確認した。合わせて、
局在準位の深さが浅い、弱励起化での PL ピークシフトが
小さい、さらには SNOM-PL による強度と波長の分布が小
さいなど、{2021}面上 InGaN の In 組成揺らぎが小さいこ
とを裏付ける結果を得た。これらの特徴を活かして得られ
る高品質な InGaN 発光層が、緑色レーザの実現とその後
の高出力化、長寿命化に大きな役割を果たしたと言える。
以上のように、基礎物性の観点からも{2021}面上 InGaN
発光層の優位性が確認され、{2021}面 GaN 基板が緑色
レーザに最適であることが実証された。こういった発光機
構の解明は材料開発を加速する上で極めて有用であり、今
後の応用拡大を見据えた{2021}面上緑色レーザのさらなる
特性向上に結び付くものと期待できる。
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用 語 集ーーーーーーーーーーーーーーーーーーーーーーーーーーーー
※1 LED
Light Emitting Diode ：電流を注入し電子の持つエネル
ギーを光に変換する半導体素子。

※2 SQW
Single Quantum Well ：膜厚が数nm オーダーの材料（井
戸層）を井戸層よりもバンドギャップが大きい材料（障壁
層）で挟んだ構造。多周期の場合は Multiple Quantum
Well（MQW）と呼ぶ。

※3 HVPE
Hydride Vapor Phase Epitaxy ： V 族原料に水素化物ガ
スを用いる気相成長方法。

※4 OMVPE
Organometallic Vapor Phase Epitaxy ：構成元素の原料
に有機金属化合物蒸気を用いる気相成長方法。
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