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Abstract 

The Ⅲ -Ⅴ  nitride semiconductors are promising materials for visible-UV 
opto-electronic devices, such as LEDs LDs and photo detectors. To expand the operation 
wavelength of LEDs and LDs into UV regions, research efforts are being made for the 
growth of device quality AlGaN alloys, since their band gaps from 3.4 eV (GaN) to 6.2 eV 
(AlN). We have been performing luminescence and luminescence decay measurements 
of the AlGaN alloys. We have understood that luminescence of the AlGaN alloys work 
out with the three different single exponential elements. Those three different elements 
show that different emission energy position dependence in the band-to-band excitation 
region. 
 
１．序論 
Ⅲ－Ⅴ族窒化物半導体（AlN，GaN，InN）およびその混晶系は，ウルツ鉱構造を有する直接
遷移型バンド構造で，混晶比を変えることによってバンドギャップエネルギーを 0.8eV～6.28eV
と幅広い領域で変えることができる．更にこれら材料の高融点、高硬度、高熱伝導度などの特徴

は、耐環境性に優れた信頼性の高いデバイスになりうる素養として据えることができる．よって、

オプトエレクトロニクス用材料として注目され，デバイス応用に関連した薄膜技術の研究は盛ん

におこなわれている．特に，バンドギャップの広い AlNと GaNの混晶系である AlGaNは，今
後発展が期待される紫外 LEDや LDの主役として考えられている[1]．しかし，その一方で発光
メカニズム，基礎物性に関しての実験研究は，まだ未解明な部分があるのが現状である．そこで，

今回我々はⅢ－Ⅴ族窒化物半導体の中の三元混晶 AlGaNに注目し，その発光のメカニズムに関
する知見を得ることを目的として実験を行った． 
実験方法としては、通常のバンド間励起によって生じる可視―紫外発光を測定した．また，発

光減衰曲線については数 nsまでの測定は報告されているが，それよりも長い時間領域まではな
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い．そこで，10K～170Kの範囲で発光減衰曲線の温度依存性を測定し，更に発光のピーク位置
での発光減衰曲線の他に、発光帯のピーク位置以外での発光減衰曲線の温度依存性も測定した．

また各組成比の試料に対し、発光減衰曲線の発光エネルギー依存性を発光帯全域で測定した。 
 
２．実験 
 試料はMOVPE法によって作製された薄膜結晶を用いた．Al2O3基板上に育成されたNGK社
製高品質 AlN 薄膜を基板とすることで，格子不整合による格子歪みを緩和し，良質な薄膜を作
製している．今回測定した AlGaN混晶の組成比は AlxGa1-xNで x=0.34～0.863である．なお，組

成比は X回折測定により決定した． 
励起光源には，シンクロトロン放射光源（岡崎国立共同研究機構分子科学研究所極端紫外光実

験施設(UVSOR) BL7B 3m直入射分光ライン）を使用した．BL7Bでの励起可能光子エネルギ
ーは，1.2～30eVである．発光は光ファイバーで真空外に持ち出し，CCD付きの発光解析用 30cm
汎用分光器で測定した．発光減衰曲線は UVSOR のシングルバンチ運転時に時間相関単一光子
計数法によって行った．シングルバンチ運転時は光パルス周期が 178ns，光パルスの半値幅は約
400psである． 

 
３．実験結果及び考察 
３－１．発光スペクトル 
 三元系の基本的な発光スペクトルは，束縛励起子[2]からの発光であるバンド端近傍の B発光帯
と，不純物もしくは欠陥による発光と言われている Y 発光帯である．また，両発光帯の中間に
ドナー‐アクセプタ(D-A)対による発光が測定される場合がある．図 1に Al0.67Ga0.33Nの B発光
の発光スペクトルを示す．測定温度は 10.8Kである．
Al0.67Ga0.33N の発光では，Y 発光は殆ど観測できな
いため，B 発光のみを示した．高エネルギー側のピ
ークは励起光である．発光スペクトルの非対称性は，

5.02eV 付近にピークを持つ B 発光の主発光の低エ
ネルギー側にフォノンレプリカが重なっているため

である，LOフォノンのエネルギーはAlNで112meV, 
GaNで 92meVと報告されているが，図のスペクト
ルを分解した結果からは，LO フォノンは約

88.8meVとなり、報告されている値より若干低い値
となっている．  
 
３－２発光減衰曲線 
 図 2に 10K～170K の温度範囲での Al0.67Ga0.33Nの発光減衰曲線を示す．図から明らかなよ
うに，この発光減衰曲線は単一指数関数では説明できない．一方，半導体でよく用いられる拡張

指数関数でもよいフィッティングを得られない．そこで我々は sub-ns~nsの早い成分，ns~10ns
程度の中間成分，10ns~100nsの遅い成分からなる 3成分の単純指数関数の和として解析をおこ
なってきた[3・4]．早い成分と中間成分はレーザーとストリークカメラを用いた他の結果[5]と一
致しているものと考えている．温度が上昇して行くにつれて発光減衰曲線は徐々に鋭くなってい

図 1. Al0.67Ga0.33Nの B発光スペクトル 

4.6 4.8 5.0 5.2 5.4

exci. 5.18eV
temp. 10.8K

 

In
te

n
si

ty
 (

ar
b
. 
u
n
it
s)

 

Photon Energy (eV)

Al
0.67

Ga
0.33

N

iakai
長方形
126



くことが分かる．これは遅い成分が温度上昇とともに早

く消光してしまうためである．よって，室温での発光は

殆ど早い成分によっておこなわれている． 
図３に Al0.67Ga0.33N の緩和時間の温度依存性を示す．
早い成分の緩和時間は，励起光の時間構造(半値幅，約
400ps)に近いため詳細な結果は得られなかった．遅い成
分，中間成分については，温度上昇するにつれて発光寿

命も短くなっている．図４に Al0.67Ga0.33Nの面積強度の
温度依存性を示す．低温では遅い成分の面積強度が大き

くなっているが，温度が上がるにつれて中間成分の面積

強度が増加している． 
図 3に示した緩和時間の温度依存性を，ピーク位置
よりも高エネルギー側と低エネルギー側の発光エネル

ギー位置においても測定した。その結果、ピーク位置

とその低エネルギー側では、図 3に示す様な温度依存
性を同様に示すことがわかった。高エネルギー側では、

後述するように特に低温で緩和時間が短くなる傾向が

ある(図 5)。遅い成分の温度依存性は、二つの異なる熱
消光過程の和として解析が可能で、その内の一つは、

図４の遅い成分から中間成分への強度交代に対応し

ていると思われる。 
次にAl0.44Ga0.56Nの発光帯全域での発光減衰曲線の発
光エネルギー依存性を図５に示す．測定範囲は発光スペ

クトルの端から端の 4.31eV～4.55eVで，最低温度(9.8K)
にて測定を行った．図５から明らかなように発光エネル

ギー依存性が見られた．発光のピークエネルギー位置と

その低エネルギー側ではほぼ同様な発光減衰曲線を示す

が、高エネルギー側では緩和時間が短くなっていること

がわかる。同様な測定から、緩和時間の内、遅い成分

の発光エネルギー依存性を各組成比試料に対しまとめ

た結果を図 6に示す。どの組成比においても高エネル
ギー側で急速に緩和時間が短くなっている．最小値が組成比に対してそれ程変化していないのに

対し、発光帯内での緩和時間の幅は Al濃度とともに広がっている。図７は図５の発光減衰曲線
を３成分分解し，そのフィッティング結果の面積強度を各成分にわけて示したものである．この

面積強度の総和は各組成比の発光スペクトルの形状と一致している．図からも明白な様に、面積

強度の総和における遅い成分の割合も Al濃度とともに単調に大きくなっていることが分かる． 
AlGaNの両端である GaNと AlNに対する我々の発光減衰測定からは、時間分解能 1ns以下の
速い成分しか測定されず、遅い成分は AlGaN 混晶固有の発光成分であることがわかっている。
ところで、結晶性の一つの指標である X 線回折ピークの線幅や、発光帯の線幅はこの一連の試
料では x=0.7付近で最大となっている。これはいわゆる合金効果に従った結果で、組成の揺らぎ
がx=0.7付近で最大となることを反映していて、組成揺らぎやそれと連動するような欠陥等では、
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図 2. Al0.67Ga0.33Nの発光減衰曲線 

図 3. Al0.67Ga0.33N緩和時間の温度依存性 
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図 4. Al0.67Ga0.33N面積強度の温度依存性 
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単調な組成比依存性を説明できない。一方、図 6 の様な
発光エネルギー依存性は、少しずつ発光エネルギーが異

なる多数の発光帯が同一結晶内に存在する場合に対する

考察から説明されている[6]。この説明に従えば、図 6の
結果は、少しずつ発光エネルギーが異なる多数の発光帯

を単純に組成揺らぎの幅と対応付けることに同じく無理

があることを示していて、遅い成分の起源が他にあるこ

とを示唆しているように思われる。 
 
４．まとめ 
Ⅲ－V 族窒化物半導体のうち，三元系 AlGaN の発

光・発光減衰曲線の測定を基礎吸収端付近にて行った．

発光減衰曲線については発光ピーク位置付近 
(4.87~5.18eV)で測定し，それらの温度依存性を 10K～
170Kの範囲で測定した．また、各組成比での発光減衰
曲線の発光エネルギー依存性も発光帯全域にて測定を

行った．発光減衰曲線は 3 つの単一指数関数で解析で
き、遅い成分は AlGaN混晶固有の発光であることがわ
かった。時間分解能以下で解析が困難な早い成分を除

き、中間成分，遅い成分では温度が上昇するにつれて

発光寿命が短くなっており、遅い成分に関しては、中

間成分へのエネルギー移譲も含め 2 つの熱消光過程が
あると考えられる。発光減衰曲線の発光エネルギー依

存性においては，発光帯の高エネルギー側で遅い成分

の緩和時間が急速に短くなること、同一発光帯内での

遅い成分の緩和時間の最長-最短時間差が単調な Al 組
成比依存性を示すこと、また発光帯に占める遅い発光

成分の比率も単調な Al 組成比依存性を示すことから、
x=0.7 付近で最大となる AlGaN 結晶の組成揺らぎと発
光の遅い成分の起源とには単純な相関はないことがわ

かった。 
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図 5. Al0.44Ga0.56N発光減衰曲線 

0 20 40 60

9.8K 4.55eV  4.53eV
4.51eV  4.47eV
4.36eV　 4.31eV　

 

L
O

G
 P

L
 I
n
te

n
si

ty
(a

rb
.u

n
it
s)

Time(ns)

Al
0.44

Ga
0.56

N

4.0 4.2 4.4 4.6 4.8 5.0 5.2 5.4 5.6 5.8
20

40

60

80

100

120

140

160

X=0.44
X=0.34

Al
X
Ga

1-X
N

X=0.67

Photon Energy(eV)

D
ec

ay
 T

im
e 

(n
s)

 

緩和時間slow
X=0.76

X=0.863

図 6. 緩和時間の発光エネルギー依存性 
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図 7. 面積強度の発光エネルギー依存性 
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