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研究成果の概要（和文）：半導体素子特性を決める多くの過程にフォノンが関わっている。太陽電池のエネルギ
ー変換効率，励起子の生成・解離，非輻射性キャリア再結合などがこれにあたる。熱平衡状態の詳細な電子・正
孔‐励起子系の研究があるが，フォノン系，電子系，輻射場を全て含んだ非熱平衡過程の解析は進んでいない。
本研究では，材料物性，素子構造等に基づく素子中のキャリア密度，格子温度などを変数にとり，種々の素過程
を統合した電子・正孔や励起子の励起・脱励起の流れを初めて特徴づけることを行った。特に励起子の安定性，
非輻射性再結合やキャリアトラップの原因となる深い準位への遷移過程に対するフォノン局在性の影響について
新たな知見を得た。

研究成果の概要（英文）：Phonon processes affect various carrier dynamics dominating the device 
properties of semiconductors: energy conversion efficiency of solar cells, association and 
dissociation of excitons, nonradiative carrier recombination, and so forth are the examples. Many 
reports discuss the detail dynamics of electron-hole-exciton system, whereas the analysis including 
all of phonon, electron, and radiation is still at primitive stage. In this research we have 
characterized the flow of excitation and deexcitation of electron-hole-exciton system by integrating
 various elementary processes including phononic one and various parameters of electron density and 
several temperatures reflecting kinetic energies depending on physical material properties, 
excitation condition, and device structures. Further, we have obtained some results on the effects 
of phonon localization on the exciton stability and transition rate related to deep levels in GaN.

研究分野： 半導体工学

キーワード： フォノンエンジニアリング　励起子　結晶欠陥　窒化物半導体　光物性

  ３版
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１．研究開始当初の背景 
量子井戸半導体レーザの出力減少を起こ

す井戸からの電子漏洩や結晶
輻射性電子・正孔再結合などの発生
ために，素子の温度低減が求められるが，現
在排熱のための追加構造（ヒートシンク）以
外に有効な手段がとられていない。
電流注入型レーザでは，励起子
振は 150K 程度以下であるなど
の熱効果と考えられる機能抑制がある。一方，
最近提唱された量子構造による第
電池では，熱効果による量子井戸からの電
子・正孔（キャリア）取出しを前提とし
るため，積極的熱制御が今後の重要課題であ
る。光素子は非熱平衡条件下で
ため，電子‐フォノン相互作用
電子のエネルギー分布や励起・脱励起速度の
バランスに大きな変化を与える。
種類に依存して具体的に課題を挙げる
（１） 励起子素子の現状と課題

室温エネルギーと同等の励起子束縛エネ
ルギー26meV を持つ GaN では，
トルミネッセンス(PL)で励起子発光が見られ
ている一方，レーザ素子での励起子
振は 150K 程度までであり，励起子の解離
程の解明が求められる。励起子分子
ルギー構造や遷移過程の素過程が盛んに研
究されているが，応用として提案されている
無閾値励起子分子レーザでは，
非熱平衡時の安定性の解明なしでは
現へ向けた方策を立てることが困難である
と思われる。 
（２） 太陽電池の現状と課題

半導体による太陽電池では
ルギーhνには条件 hν＞Eg(禁制帯幅
あるが，一方で差 hν − Egはキャリアのバンド
端への緩和により，フォノンとして放出され，
これがエネルギー変換効率を下げる。タンデ
ム型太陽電池では，太陽光スペクトルを数段
に分け，対応する Egを持つ半導体の積層によ
り損失を低減している。この
天候悪化によるスペクトル変化に対応でき
ず，究極的高効率化には原理的困難性が高い。
本質的課題は，エネルギー緩和に
フォノンをキャリアが再吸収し，熱損失を低
減することである。 
（３） 窒化物の特徴 
窒化物半導体には AlGaN 系の大きな幅

大きなフォノンエネルギーなどの特徴があ

図１フォノン関連のキャリアダイナミクス

Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）    

出力減少を起こ
結晶欠陥による非

の発生を抑える
ために，素子の温度低減が求められるが，現

加構造（ヒートシンク）以
外に有効な手段がとられていない。GaN 系の

励起子が関与した発
程度以下であるなど非熱平衡状態

抑制がある。一方，
最近提唱された量子構造による第 3 世代太陽
電池では，熱効果による量子井戸からの電
子・正孔（キャリア）取出しを前提としてい

，積極的熱制御が今後の重要課題であ
で動作している

電子‐フォノン相互作用過程の変化が，
励起・脱励起速度の

バランスに大きな変化を与える。デバイスの
種類に依存して具体的に課題を挙げる。 

励起子素子の現状と課題 
室温エネルギーと同等の励起子束縛エネ

は，室温のフォ
で励起子発光が見られ

励起子関与の発
励起子の解離過

励起子分子ではエネ
ルギー構造や遷移過程の素過程が盛んに研
究されているが，応用として提案されている

，励起子分子の
安定性の解明なしではその実

現へ向けた方策を立てることが困難である

太陽電池の現状と課題 
半導体による太陽電池では吸収光のエネ

禁制帯幅)が必要で
はキャリアのバンド

端への緩和により，フォノンとして放出され，
これがエネルギー変換効率を下げる。タンデ
ム型太陽電池では，太陽光スペクトルを数段
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り損失を低減している。このタンデム型は，
天候悪化によるスペクトル変化に対応でき
ず，究極的高効率化には原理的困難性が高い。

課題は，エネルギー緩和により生じた
フォノンをキャリアが再吸収し，熱損失を低

系の大きな幅 Eg，
大きなフォノンエネルギーなどの特徴があ

る。図 2に主な半導体のフォノンエネルギー
と電子‐フォノン相互作強度パラメータと
なる高周波数極限および静的な誘電率の逆
数差を示す。InN (Eg=0.63eV)

ンエネルギーは GaAs の 2 倍あり，
導体は全組成域で高速な電子‐フォノン相
互作用を示し，フォノン状態占有数の変化が
電子・励起子状態に大きな変化を与え得る。
このため，フォノン局在性制御が光素子動作
特性制御性を大きく変える可能性がある。
 
２．研究の目的 
本研究では，熱の本性であるフォノンの制

御について，（１）フォノンとキャリア
起子の相互作用，輸送効果を取入れた非熱平
衡状態解析によるキャリア，励起子の励起・
脱励起のバランスのキャリア密度・温度，各
種フォノン状態占有数への定量的依存性を
初めて解明し，（２）フォノンバンド制御に
よるフォノン局在性制御手法を
で（３）フォノン局在性制御による素子特性
制御の可能性を検討することを目的とした

 
３．研究の方法 
フォノン状態占有度の増加に伴って，励起

子解離や励起子・励起子分子ダイナミクスが
どのように変化するかについて，時間分解
測定およびフォノンダイナミクスを取り入
れた励起子ダイナミクスのシミュレーショ
ンを行って解明を進めた。 
結晶欠陥による深い準位について，深い準

位へのキャリア捕獲やこれを介した非輻射
性電子・正孔再結合速度が，フォノン局在度
によりどのように変化するかについて時間
分解 PL 特性の励起波長依存性や
PL により解明を進めた。 

フォノン制御の手法について
晶のフォノンエネルギーと禁制帯幅を求め，
2 種の結晶について禁制帯幅大小とフォノン
エネルギーの大小関係が逆転する構造を検
討した。さらに，フォノンの分解輸送に関す
る理論的文献を参考にヘテロ接合界面にお
けるフォノン輸送速度の異方性を解析した。
 

４．研究成果 
(1) 励起子・励起子分子ダイナミクス
GaN のパルス励起（励起密度：
後の励起子ポピュレーション分布の変化及

 
キャリアダイナミクス。 

図 2窒化物半導体のLOフォノンエネルギ
ーと電子‐LOフォノン相互作用強度。
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び状態間遷移に対するポピュレーション
ラックスを実験的に解析した。特に励起子の
主量子数(np)２を持つ準位および連続状態か
らの発光を解析した結果，図
うに，励起後のキャリアのエネルギー緩和に
より放出されたフォノンにより励起後
経過後も非熱平衡の運動量状態となってい
ることが分かった。励起波長の
266nm（生成フォノン量の違い）
強度によるスペクトル形状の違いより，高い
主量子数状態の励起子の発光は
成量の増加（熱発生）により減少することが
分かり，フォノン状態占有度の増加により
次主量子数状態での運動量の
起子解離が発光効率を下げると考えられる。
さらに，自由励起子の並進運動と格子温度が
一致しておらず，過渡変化に関する数値シミ
ュレーションから放出されたフォノン
速に励起子により吸収されていると考えら
れる。疑似定常状態を仮定して，電子・正孔・
励起子による LO、LA 両フォノンの吸放出，
LO フォノン分解、および電子
よる電子・正孔・励起子の遷移過程を取り入
れた励起子ダイナミクス計算コードを構築
した。主量子数状態におけるポピュレーショ
ン分布は，LO フォノンの状態占有
ミクスが特徴づけられ，励起子の解離速度は
励起子の束縛エネルギー26meV

た関数では記述できないことが分かった。こ
れらのことから励起空間において
ンを中心としたエネルギー制御が重要であ
ると結論付けられた。 

非熱平衡状態を考察するため，励起子温度，
フォノン温度，電子・正孔温度を独立変数と
した計算の結果，図４に見られるように，励
起子のポピュレーションフラックスの特徴
が電子密度や各粒子種の温度によって大き
く変化することが分かった。更に，励起子・
電子系のキャリア輻射寿命は，

図３パルス励起後の励起子温度の時間変
化。(a) np=1 自由Ａ励起子, (b)
Ａ励起子, (c)自由キャリアおよび
由Ｂ励起子。 

対するポピュレーションフ
ラックスを実験的に解析した。特に励起子の

２を持つ準位および連続状態か
図 3 に見られるよ

励起後のキャリアのエネルギー緩和に
より放出されたフォノンにより励起後 300ps
経過後も非熱平衡の運動量状態となってい
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ュレーションから放出されたフォノンが高
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。疑似定常状態を仮定して，電子・正孔・

両フォノンの吸放出，
フォノン分解、および電子-励起子衝突に

よる電子・正孔・励起子の遷移過程を取り入
れた励起子ダイナミクス計算コードを構築

量子数状態におけるポピュレーショ
フォノンの状態占有度でダイナ

ミクスが特徴づけられ，励起子の解離速度は
26meV を閾値とし

た関数では記述できないことが分かった。こ
れらのことから励起空間において LO フォノ
ンを中心としたエネルギー制御が重要であ

非熱平衡状態を考察するため，励起子温度，
電子・正孔温度を独立変数と

に見られるように，励
起子のポピュレーションフラックスの特徴
が電子密度や各粒子種の温度によって大き

とが分かった。更に，励起子・
電子系のキャリア輻射寿命は，np=１を持つ励

起子一つのみを考えた輻射寿命よりも長く
なり，温度上昇により室温では数十
よぶこと，この傾向は励起密度が小さいほど
起こりやすいことが計算から分かった。これ
は，これまでの輻射寿命に対する考
きく変えるものであり，理論による輻射寿命
（励起子単体）と実験による輻射寿命（励起
子寿命）の違いを説明できる。
ノン過程が励起子ダイナミクスに支配的影
響を及ぼす電子密度・温度条件が多く，
ォノンのコヒーレンス長によ
度係数の変化に関する解析
考えられる。これらのことから励起子発光
は励起子が生成された空間から
を選択的に排除することが必要であると考
えられる。 
(2) 深い準位関連のフォノンダイナミクス

深い準位は，キャリア捕獲やそれに続く非
輻射性キャリア再結合により
の発光効率減少を誘発する。
では，フォノンの局在により深い準位に関連
した素過程が活性化し，状態占有度に依存し
て何れかの素過程の活性化エネルギーが実
験データに表れると考えられる。

図 5 励起波長に依存する深い準位
に関する発光強度時間変化の励起光波長
依存性。 
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図４ 励起子状態遷移フラックス計算例。格
子温度 Tl, 電子温度 Te, 励起子温度
に示されている。矢印の太さは遷移のフラッ
クスを示す。 
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GaN についてｐ型とｎ型試料の深い準位の
状態占有度の違いを利用し，励起波長を変え
た時間分解 PL 測定を行い，フォノン応対占
有度の違いによる現象を考察した。 

測定の結果，1.8eV, 2.4eV, 2.8eV 付近に
発光ピークがあり，励起条件によりこれらが
独立なピークとしてまたはブロードな連続
的なスペクトルとして現れることが分かっ
た。さらに，これらは Eg以上のエネルギーを
もつ励起光照射では数 ns の速い減衰に続い
て遅い減衰となり，この遅い減衰はバンド端
に近い励起では数百 ns 以上の寿命を持つ遅
い減衰となることが分かった。Eg以下のエネ
ルギーを持つ励起光照射では，この遅い減衰
は起こらず，20－30ns 程度の減衰寿命となっ
た。これらの結果，DAP 発光と深い準位によ
る発光と深い準位を介した発光が競合し，フ
ォノンによる電子状態の遷移過程の速度が
その割合を左右すると考えられる。また，ラ
マン散乱により深い準位に局在した電子‐
格子系の振動エネルギーが分かり，フォノン
局在による電子‐格子系の状態遷移過程の
研究を展開する道筋が示された。深い準位を
介した発光については，禁制帯幅エネルギー
以下での励起過程については，まだ不明確な
点が多く，今後詳細な解析が必要である。 

また，これまで報告されている数µs から
ms におよぶ長い寿命に対して数十 ns の短い
寿命が観測されたことから，深い準位を介し
た電子正孔再結合過程の解明には更なる解
析が必要であることが示された。これらの結
果は n 型 p 型でほぼ同様であり，深い準位の
本質をとらえていると思われる。 
（３）フォノン輸送 

フォノン輸送では，紫外領域で GaxIn1-xN
および AlyIn1-yN について，超格子を用いた疑
似混晶としたときのフォノンエネルギー分
散を求めた。これにより疑似格子整合系 2 種
超格子で LO フォノンエネルギー領域の 2 種
完全分離は困難であるが，状態密度のピーク
位置の変化は可能であること，フォノンの分
解を考慮した計算によりフォノン輸送の 2種
超格子界面による非等方性を出現させるこ
とが可能であると予測された。 

以上、励起子デバイス，太陽電池では，生
成されたフォノンのうち，特にＬＯフォノン
と電子系の結合が強く，励起子デバイスでは
フォノン排出による励起子ポピュレーショ
ンの運動エネルギー分布範囲の低減，太陽電
池ではフォノン閉じ込めによる量子井戸か
らのキャリア放出の促進が可能であると考
えられる。 
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