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「高密度励起子状態を利用したダイヤモンド紫外線ナノデバイスの開発」 

 

１．研究実施の概要  

 本研究では、当チームが見出した高品質ダイヤモンド薄膜における励起子の紫外線発

光の特異な非線形現象を発光デバイス等のナノデバイスに利用することを目的に、ダイヤ

モンドの高密度励起子の発光機構解明やダイヤモンドによる紫外発光ナノデバイスの製作

を行う。平成 13 年度の 4 ヶ月の準備期間を経て、平成 14 年からから本格的研究に入り、

ダイヤモンドの励起子による発光機構の解明と発光デバイスの製作に関して 90% 近く達成

でき、最終年度に向かって十分な準備ができたと考えている。 

発光機構の解明については、今までに非線形効果がボーズ粒子である励起子の

Bose-Einstein 凝縮(BEC)と強い相関があることを明らかにし、ダイヤモンドの励起子によ

る BEC の実現が可能であることを指摘してきた。そして、前年度までに、BEC の特徴である

励起子ガスの化学ポテンシャルがゼロになる条件を見出すことに成功した。この結果は試

料の格子温度と励起子ガス温度が平衡状態になっている条件で達成されたものであり、擬

平衡状態下で励起子ガスの化学ポテンシャルがゼロになる結果は世界初である。今年度は

この化学ポテンシャルがゼロである証拠をいろいろな角度から検証し、いくつかの試料に

おいて化学ポテンシャルがゼロになるに必要な高密度な励起子（> 4×1018cm-3 at 40 K）の

存在を確認した。さらに、昨年度までにほぼ完成した発光領域の空間分布測定可能な超真

空―高励起カソードルミネッセンス装置を用いた実験により、励起子密度が BEC の臨界密

度なった時期待される超流動現象に関連した現象を観測することに成功した。 

pn 接合による発光ダイオードの試作･評価については、昨年度成功した（001）面リンド

ープの n 型ダイヤモンド薄膜をベースに、(001)面 pn 接合を作製しその電気的な特性と発

光特性を評価し、現段階で(100)面を用いた世界最高の性能を持つ pn 接合ダイオードの製

作とこれにより電流注入により励起子による 235nm の波長を持つ紫外線発光を室温下で観

測することに成功した。  

  

２．研究実施内容  

２－１ 研究目的 

ダイヤモンドが半導体材料として将来実用に資するために必要なことは、ダイヤモンド

だけにしか期待できない新しい原理・現象を持っていることである。この観点で、励起子



 

による Bose-Einstein 凝縮(BEC)を利用した発光デバイスの提案ができれば、新原理による

紫外発光デバイスとして、水銀レスの蛍光灯への応用をはじめ多くの可能性が期待でき、

そのインパクトは計り知れないものがある。本研究では、この新原理によりダイヤモンド

による紫外線ナノデバイスを開発することを目的にしており、励起子発光機構の解明と励

起子発光等を利用する紫外線ナノデバイスのためのプロセス技術の確立とプロトタイプの

デバイス試作を行う。 

 

２－２ 方法 

(1) 発光機構の解明については、昨年度に引き続き、ダイヤモンドの励起子による

Bose-Einstein 凝縮(BEC)の実現の可能性を、低温の領域での励起子の発光スペクトルから

詳細に調べた。まず、今まで展開してきた間接遷移型半導体のおける励起子発光の詳細な

理論をもとに、実験結果のスペクトルの波形解析（カーブ・フィッテング）から、励起子

のガス温度、系の化学ポテンシャルを厳密に決定する方法については、今まで紆余曲折を

経たが、今年度になりほぼ完全なものが出来上がった。また実験としては、本研究目的の

ために立ち上げてきて、昨年度ほぼ完成した発光領域の空間分布測定可能な超真空―高励

起カソードルミネッセンス装置を用いた実験を開始し、空間的な発光領域を特定すること

に成功し、超流動現象と関連すると思われるデータを取得することに成功した。 

(2) pn 接合による発光ダイオードの試作･評価については、前述したように、昨年度成功

した（001）面リンドープの n 型ダイヤモンド薄膜をベースに、(001)面 pn 接合を作製しそ

の電気的な特性と発光特性の評価を実施した。 

 

２－３ 結果および結論 

(1) 発光機構 

  (a)波形解析法の高度化: 

発光スペクトルの波形解析については平成15年度までにその骨子となるべき理論的考察

をほぼ完了したが、その後、実際の波形解析に当たっていくつか修正・改良すべき点が見

つかりこれについて検討してきた。一般に実験で観測される発光スペクトルの強度は測定

条件によって影響を受ける可能性があり、今までの波形解析ではこの影響を１つのフィッ

テングパラメータとして展開してきたが、図 1 に示すように発光スペクトルをその積分強

度で規格化することにより、測定条件によるフィッテングパラメータを導入しないで済む

ことが可能になった。また、励起子の衝突によるスペクトルのブローデングについて調べ、

発光スペクトルの温度依存性から、我々が観測している発光スペクトルで励起子間の衝突

が支配的になっていることが結論できた。さらに、分光器のエネルギー分解能の影響を数

学的に波形解析に取り入れ、発光スペクトルに影響する物理パラメータの中で温度依存性

を示すものをすべて、化学ポテンシャルとそのときの励起子ガスの温度およびスペクトル

のピーク位置の３つフィッテングパラメータで記述できるようにした。この結果、広範囲

の温度領域で観測スペクトルと理論的スペクトルがよく一致するようになり、本研究にお

ける波形解析法で用いたいくつかの基本的仮定の妥当性および観測スペクトルの精度の良

さを証明するものである。 



 

図 1：Sample A と B での励起子発光スペクトル(左：相対発光強度、右：規格化スペクトル)： Sample 

A, B とも、図中に示されるビーム電流値付近で 1 桁以上変化してもで化学ポテンシャルがゼロに

なり、励起子密度が臨界密度に達していることを示す。 
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図 2：CVD ダイヤモンド薄膜からの TO フォノンを伴う

自由励起子発光の照射領域の付近の発光分布。 

 (b) 化学ポテンシャルゼロの領域と超流動現象の可能性 

図１は 2 つの CVD ダイヤモンド薄膜（Sample A と B）での励起子発光スペクトル(左：相

対発光強度、右：規格化スペクトル)を示したものである。Sample A での観測温度 15K、ビ

ーム電流 0.05μA と 0.5μA、また Sample B では観測温度 30K、ビーム電流 0.09μA から 0.9

μA の場合の発光スペクトルでともに、左側が相対発光強度、右側が規格化した発光スペク

トル強度を示している。Sample A と B とも、ビーム電流が 1 桁増加すると発光強度も 1 桁

違増加しているが、規格化したスペクトルの波形はともに同一になっている。このときの

波形解析の結果、Sample A と B とも化学ポテンシャルがゼロ（α = 0）になっており、励起

子の密度が臨界密度に達している。密度が一定で発光領域が 1 桁増加したことは、発光領

域が何らかの機構で急激に増加したことに対応する。この機構として BEC に伴う超流動現

象が生じている可能性がある。 

また、Sample B のスペクトルをみると、

ピーク位置に対して対象形に近いローレ

ンチェン型の波形を有していることが分

かる。波形解析では、前述したように励

起子間の衝突時間を基に不確定性原理か

ら期待される半値幅の増加を考慮して解

析しており、このことに注目すると発光

スペクトルの半値幅が励起子の密度とボ

ーア半径を用いた見積もられる衝突時間

から期待される半値幅と非常に良い一致

を示し、化学ポテンシャルがゼロのとこ

ろで BEC を実現するために必要な臨界密

度(今の場合、5×1018cm-3)に達している

ことを確認することができた。 



 

(c)超流動現象観測の試み 

励起子密度がBECの臨界密度になった時期待される超流動現象を観測することを目的に、

昨年度までにほぼ完成した発光領域の空間分布測定可能な超真空―高励起カソードルミネ

ッセンス装置を用いた実験を開始した。図 5 は化学ポテンシャルがゼロになる条件を満た

す試料に加速電圧 13KeV,ビーム電流 2μA,ビーム径 60μm の電子ビームを照射したときに

観測されるビーム照射付近の自由励起子発光の面内分布を示したものである。図に示され

るようにビーム照射領域から 200μm 離れた場所からも励起子発光が観測されたが、このよ

うな現象は単純な励起子の拡散現象からは説明することができず、期待通りの超流動現象

が観測されている可能性がある。現在いろいろな条件下でこの現象について調査をおこな

っているが、超流動現象と断定するために更なる詳細な研究が必要であり、今後の大きな

研究課題である。 

 

(2) pn 制御技術の開発と励起子発光デバイスの試作 

本年度は、前述した(001)面の P ドープ n 形の成功をもとに、 (001)面を用いた pn 接合

ダイオードの試作を行った。最近製作した pn 接合の I-V 特性をみると±30V の印加電圧で

11 桁以上の整流特性が得られ、ダイヤモンドの pn 接合としては世界最高のダイオード特性

が得られた。C-V 特性も若干異なる面があるが、他の半導体の標準的な pn 接合特性と同様

な傾向のデータが得られている。 

図 3 は pn 接合での発光特性を示したもので、(a)と(b)は異なった印加電圧における波長

領域 200nm から 600nm の発光スペクトルである。図に示されるように、順方向電圧 43 - 71V, 

図 3：(001)面基板を用いたダイヤモンド pn 接合ダイオードの発光特性:(a),(b)印加電

圧、電流を変化したときの発光特性、IEF:自由励起子発光, I500：欠陥関連発光、(c) IEF

と I500の電流依存性、(d) IEFと I50の電流依存性。 
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電流 23 - 35 mA から 100 –  121 mA の発光スペクトルは励起子による紫外光領域のシャー

プなスペクトル(IEF)と欠陥に関連する 500nm 付近の可視光領域のブロードなスペクトルで

構成されている(I500)。500 nm の発光は主として窒素と空孔との複合欠陥によるものと考え

られる。 

今、図 3(c)に示した 自由励起子発光強度と欠陥関連の発光強度と比(IEF/I500)をみると、

順方向の電流を増加するに従って励起子発光強度が非線形に増加していくのが観測される。

これは発光領域の励起子密度が増加することにより、欠陥関連の発光や非発光過程による

再結合速度が実効的に飽和あるいは減少することを示唆している。実際図 3(d)に示される

ようI500は電流を増加するにしたがって一度増加するがその後減少を示す結果が得られる。

この現象は電流注入によって発生する励起子密度が実効的に欠陥密度より多くなることに

よって発生したものと解釈できる。これは従来の直接遷移型半導体による発光ダイオード

では、観測されない現象である。つまり、直接遷移型半導体では電流注入によって発生す

る自由電子正孔対の再結合速度が速く、定常状態に存在する自由電子正孔対密度が高密度

にならず欠陥関連による再結合過程が飽和するようなことが起こらないためと思われる。

このように、ダイヤモンドの励起子を発光デバイスに応用する際に、非発光センターの密

度が少々多くても大きな内部量子効率が得られることを意味しており、ダイヤモンド発光

デバイスの開発にとって有利で重要な点である。 

 

３．研究実施体制  

「紫外線発光ナノデバイス」グループ 

①研究分担グループ長：大串 秀世（産業技術総合研究所 ダイヤモンド研究センタ

ー、招聘研究員） 

②研究項目：ダイヤモンド薄膜合成、pn 制御技術、ナノテクノロジー、高密度励起子状態の

実験的解明、ダイヤモンド紫外線発光デバイスの製作と評価 

 

「紫外線ナノセンサーグループ」 

①研究分担グループ長：久米 博（（独）国立環境研究所、主任研究員） 

 

「ナノ構造評価グループ」グループ 

①研究分担グループ長：市野瀬 英喜（北海道大学 エネルギー変換マテリアル研究

センター、教授） 

②研究項目：デバイス化のためのナノテクノロジーとその評価 

 

「ナノ加工」グループ 

①研究分担グループ長：川原田 洋（早稲田大学理工学部、教授） 

②研究項目：ダイヤモンドナノデバイス化プロセス技術の確立 
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