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ZnSe/MgS超格子の励起子発光特性

光材料研究分野梨木裕之，鈴木秀樹，植杉克弘，末宗幾夫

ZnSe/MgS超格子の光学特性を反射測定，フォトルミネッセンス (PU測定により評価した。反射スベ

クトルにおいて室温まで励起子構造が観測され，励起子吸収ピークと励起子吸収線幅が.PLピークと PL線

幅に室温までよく一致する。発光の起源が室温までCトHH1.CトLHl励起子によるものであることが確

かめられた。線幅の温度依存性から.LOフォノン散乱による CトHHl励起子の線幅の広がりはバルク

ZnSeでの広がりに出べて低減している。cトLHl励起子の線帽の広がりはファノ効果によりcトHHl
励起子に比べて大きくなっている。

1.はじめに

現在，短波長半導体レーザーの研究開発が活発に進

められている。その要因として，マルチメディアの進

展に伴う情報量の増加に対処するため，光ディスクな

どの情報処理機器の記録密度向上があげられる。半導

体結晶中の電子と正孔はクーロン相互作用により，励

起子という準安定状態を形成するoII-VI族半導体では

III-V族半導体よりも励起子結合エネノレギーが大きく，

超格子による量子閉じ込め効果を導入すると 2次元

系における励起子結合エネルギーと振動子強度の増大

によって室温でも励起子がレーザ一発振に関与しうる

と期待されている O このことは励起子の持つ大きな振

動子強度を考慮すると，発振しきい電流密度の低減化

につながり，室温安定動作という点から，青色半導体

レーザーの長寿命化にプラスの因子としてはたらく可

能性がある。室温での励起子効果を増大させるには，

伝導帯ならびに価電子帯双方に大きなバンド不連続を

持ったヘテロ構造が必要である。こうした観点から，

II-VI族半導体の中でバンドギャップ差が大きく

GaAs基板の格子定数に近い，閃亜鉛鉱構造の ZnSe/

MgS超格子を提案し，その作製に成功したはここで

は，反射測定とフォトルミネツセンス (PL)測定を用

いて ZnSe/MgS超格子の光学的評価を行い，この超

格子における励起子特性を調べたので報告する。
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2.実験

ZnSe/MgS超格子を半絶縁性 (001)GaAs基板上に

有機金属気相成長 (MOVPE)法を用いて成長した[J]。

ZnSe/MgS超格子が閃亜鉛鉱構造であることは X線

回折測定により確かめられた。 X線回折測定のサテラ

イトピーク，ならびに成長中の He-Neレーザーによ

るその場観察から ZnSeとMgSそれぞれの膜厚が得

られる。

反射測定の光源にはハロゲンランプを， PL測定の

励起光には 325nmのHe-Cdレーザーを用いた。サン

プルは，冷却媒体に Heガスを使用したクライオス

タット中で約 13Kまで冷却した。サンプル温度は温

度コントローラにより制御され，測定は 13.5Kから

300 Kの温度範囲で、行った。

3.結果と考察

図1にZnSe(56 A) /MgS (25 A)を18周期成長した

超格子の 13.5Kにおける PLスペクトル(実線)と反

射スペクトル(破線)を示す。反射スペクトルにおい

て，緩やかに変化する多重反射スペクトルの上に明瞭

な励起子による寄与が430nm付近に観測された。 2

つの矢印は，量子井戸に閉じ込められた粒子のシユレ

テデやインガ一方程式を計算することにより得られた

C 1-HH 1， C 1-LH 1励起子の遷移波長を表わす[凶2幻]

PLピ一ク，反射スペクトルの励起子構造とも 2つの
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図 1 [ZnSe(56 A )/MgS(25 A )]，目の 13.5Kにおけ

るPLスベクトル(実線)と反射スベクトル(破

線)0 2つの矢印は C1-HH 1， C 1-LH 1励起子

の理論的な遷移波長。

矢印に非常に近いことがわかる。

図2に測定された反射スペクトル(実線)の温度依

存性を示す。後に議論する線幅の広がりにより，励起

子構造の急峻性が高温で減少しているが，室温におい

ても励起子による寄与が明瞭に観測された。このこと

から， ZnSe/MgS超格子において励起子効果が増大し

ていることがわかる。 13.5Kと300Kでの 3点鎖線

は，励起子吸収をローレンツ関数と仮定し，成長膜の

多重反射を考慮した理論的な反射スペクトルであ
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図 2 [ZnSe(56A)/MgS(25A)]刊の測定された反射

スベクトル(実線)の温度依存性と， 13.5 Kと

3日OKでの理論的なフィッティング(3点鎖線)。
反射スベクトルの計算では励起子吸収にローレ

ンツ関数を仮定した。

る[ご。このフィッティングにより励起子吸収ピーク波

長と半値全幅 (FWHM)が得られる O

13.5 Kでの反身すスペクトルのフィッテイングによ

り得られた主な 2つの励起子吸収ピークは， 433.5 

nm， 428.5 nmである。また，シュレディンガ一方程式

の計算から得られた遷移波長は， 433. 28 nm (C 1 

HH1)，427.92nm(C1-LHl)である。これらの比較

から 2つの主な吸収ピークはC1-HH1，C1-LH1励

起子によるものであり，図 1でこの 2つの励起子吸収

ピークに近い PLピークもC1-HH 1， C 1-LH 1励起

子によるものである。

図3に100Kで測定した PLスペクトル(実線)を示

す。 3本の 1点鎖線は，測定された PLスペクトルの

フィッティングならびに C1-HH 1とC1-LH 1発光

の寄与を表す。C1-HH 1とC1-LH 1スペクトルの計

算にはローレンツ関数を仮定した。ローレンツ関数を

用いて実験値をよく再現できることから，発光の起源

は励起子によるものである。このブイッテイングによ

り発光ピーク波長と FWHMが得られる。

図4にPLピークエネルギーと励起子吸収ピークエ

ネルギーの温度依存性を示す。低温を除き PLピーク

と励起子吸収ピークはほぼ一致し， ZnSeエネルギー

ギャップと平行である。 50K以上での各々のピークの

低エネルギー側へのシフトは ZnSeエネルギーギャッ

プの温度依存性によるものである。 PLピークと励起

子吸収ピークが平行にシフトしていることから，それ
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図 3 [ZnSe(56 A )/MgS(25 A )]"の 1日日 Kにおける

PLスベクトル(実線)とそのフィッティング(1

点鎖線)。フィッティングにおける C1-HH 1， 

CトLH1発光スベクトルにはローレンツ関数

を仮定した。
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図4PLピークエネルギーと励起子吸収ピークエネ
ルギーの温度依存性。 PLピークと励起子吸収
ピークは室温までほぼ酔一致 L.ZnSeエネル

ギーギャップと平行にシフ卜している。

300 

らの起源が室温まで同じ励起子であることがわかる O

50 K以下の低温では， PLピークは励起子吸収ピーク

よりレッドシフトしており，温度が上がるにつれブ

ルーシフトする。同じ現象がInO.53GaO.4 7As/lnP量子

井戸でも観測され，局在励起子に起因している[九これ

は低温において界面揺らぎにより局在化していた励起

子が，温度の上昇とともに自由励起子に活性化される

ためと考えられる [4.5J。

図5(a)にC1-HH 1励起子による励起子吸収線幅と

PL線幅の温度依存性を示す。励起子吸収線幅は丸で，

PL線幅は三角で表されており，破線は PL線幅の温
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度変化をわかりやすくするためのものである o 実線は

図中に示した式で励起子吸収線幅を理論的にブイツ

ティングしたものである。ここでF。は量子井戸層の

厚さの不均一に由来する不均一広がり， rLQはLO
フォノン散乱による均一広がりの比例係数，たωLOは

LOフォノンエネルギーを表す。ブィッティングから

得た rLOは37.8meVでありバルク ZnSeでの値60

meVよりも小さいことから， ZnSe/MgS超格子での

量子閉じ込め効果により励起子がLOフォノンによっ

て散乱されにくくなっていることがわかる。 PLで局

在励起子による寄与が支配的な 100K以下の温度範囲

を除き， PL線幅と励起子吸収線幅が室温までほぼ等

しくなっている。低温を除き PLと励起子吸収のピー

クエネノレギー，線幅ともに室温まで一致していること

から， ZnSe/MgS超格子からの発光は励起子によるも

のである O これは大きなバンド不連続を有する量子閉

じ込め効果が有効にはたらいている結果である [110

図5(b)にC1-LH 1励起子による励起子吸収線幅と

PL線幅の温度依存性を示す。先程の Cl-HH 1励起

子の線幅の広がりに比べて， C l-LH 1励起子の線幅

の広がりの方が大きい。これは LOフォノン散乱のほ

かに，分離した Cl-LH 1励起子状態が， CI-HHl連

続状態により共鳴的に散乱されるためと考えられる。

これはファノ効果と呼ばれている[針。
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図5励起子吸収線幅と PL線幅の温度依存性。実線は.LOフォノンによる励起子の散
乱を考えた励起子吸収線幅のフィッティング。 (a)C1-HH 11励起子の場合。1'LOは
37.8 meVとなりバルク ZnSeでの値 60meVよりも低減している。(b) C 1-LH 1 
励起子の場合。 100K以下では.PL線幅の正確な値を見積もるのは.C 1-HH 1励
起子との重なりと局在効果により難しくなっている。
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4.まとめ

ZnSe/MgS超格子の励起子特性を評価した。反射ス

ペクトルにおいて室温まで励起子構造が明瞭に観測さ

れた。励起子吸収のピークエネルギーと線幅が.PLの

それらと室温までよく一致し.PLがローレンツ関数

でフィットできることから，発光の起源は室温まで励

起子によるものである。励起子 LOフォノン散乱は

C l-HH 1励起子の場合，バルク ZnSeに比べて低減

している o C l-LH 1励起子の場合はプアノタイプ散

乱により Cl-HH 1励起子に比べて線幅の広がりが大

きくなっている。
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