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これまでに我々は、Al 組成比を広範囲に変化させた AlxGa1-xN 混晶薄膜を対象として励起スペ

クトル測定を行い、励起子分子の 2 光子共鳴を観測することによって励起子分子結合エネルギー

を評価してきた[1-3]。その結果、励起子分子結合エネルギーの混晶組成比依存性には励起子分子

の局在化の影響によって大きなボーイングが存在することを明らかにした。今回、Al0.61Ga0.39N 混

晶薄膜において励起子および励起子分子の局在化の度合いを定量的に評価するために、それぞれ

のストークスシフトを導出し、その温度依存性について考察したので報告する。 
測定に用いた試料は、MOVPE 法により c 面サファイア基板上

に AlN バッファ層を介し成長された膜厚 0.8 mm の Al0.61Ga0.39N
混晶薄膜である。励起スペクトル測定には、励起光源として

Xe-Cl エキシマレーザ励起色素レーザの第 2 高調波（238～246 
nm）を用いた。 
図 1 に励起パワー密度 220 kW/cm2 における 300 K の PL スペ

クトルを示している。図中の実線が測定した PL スペクトルであ

り、破線がスペクトルフィッティングの結果である。PL スペク

トルには励起子発光線 X，励起子分子発光線 M，励起子分子の

非弾性散乱による発光線 PMが観測されている。図中の●は各発

光線の励起スペクトルである。励起子発光線の励起スペクトル

（X）には励起子共鳴（EX）が明瞭に観測されている。励起子分

子発光線（M）および発光線 PMの励起スペクトルには励起子共

鳴に加えて、励起子分子の 2 光子共鳴（ETPA）が観測されている。

励起子共鳴と励起子発光線とのエネルギー間隔を励起子のスト

ークスシフト SXとし、励起子共鳴から励起子分子結合エネルギ

ーBM だけ低いエネルギーと励起子分子発光線とのエネルギー間

隔を励起子分子のストークスシフト SMとすると、SX=66 meV，

SM=61 meV と見積もられる。 
図 2 は励起子のストークスシフト SXと励起子分子のストーク

スシフト SMの温度依存性を示している。全温度領域において SM

は SXよりも小さいことが分かる。これは、励起子分子の空間的

な広がりが励起子よりも広いことに起因しているものと考えら

れる。5 K から 300 K までの領域では、温度上昇に伴う励起子お

よび励起子分子の非局在化を反映して SX、SMが減少しているこ

とが分かる。一方、300 K 以上の領域においては、温度上昇に伴

う SX、SMの減少が飽和している。この結果は、励起子および励

起子分子に対して混晶組成揺らぎに起因した局在機構とは異な

る局在機構が存在することを示唆している。 
本研究の一部は、JSPS 科研費 16H04335 の援助を受けて行わ

れたものである。 
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Fig. 1.  PL and PLE spectra at 300 
K taken from an Al0.61Ga0.39N 
epitaxial layer under an excitation 
power density of 220 kW/cm2. 

Fig. 2.  Temperature dependence of 
Stokes shift of excitons (SX) and 
biexcitons (SM). 
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