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研究成果の概要（和文）：発光材料、素子の内部量子効率や寿命の劣化をもたらす非発光再結合（NRR）準位を検出し
、それらの成因を解明して低減化する必要がある。これまでBGE光照射によるPL強度変動の観測により、非接触非破壊
でのNRR準位検出と評価を進めて来た。新たにLD安定化Xeランプを加えたBGE光源による蛍光分光装置を整備し、GaN系
半導体、中間バンド型材料のGaPN、LED励起蛍光体等のNRR準位の検出と評価を進めた。
　その結果、GaNの黄色発光帯が浅いドナーから価電子帯より1eV上の深い準位への遷移であることを実証し、GaPN（N
濃度0.56%）の中間バンドの上下に複数のNRR準位を分離検出することに成功した。

研究成果の概要（英文）：It is inevitable to detect non-radiative recombination (NRR) centers which 
deteriorate quantum efficiency and lifetime of light emitting materials and devices, clarify their 
origins and eliminate them. NRR centers have been detected and characterized by non-contacting and 
non-destractive method utilizing a below-gap excitation (BGE) light and observing the photoluminescence 
(PL) intensity change. The BGE light sources were supplemented by adding a Xe lamp stabilized by a laser 
diode, and two-wavelength excited PL measurements were carried out for GaN, GaPN and phosphor materials.
 As a result, it became possible to exemplify directly that the yellow luminescence band in GaN 
corresponds to the transition between a shallow donor to a deep level about 1eV above the valence band. 
It is also shown that two NRR centers above and below the intermediate band exist in GaPN with N 
concentration of 0.56%.

研究分野： 光物性工学

キーワード： フォトルミネッセンス　非発光再結合準位　光学評価　結晶工学　禁制帯内励起
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１．研究開始当初の背景 

転位や点欠陥、残留不純物等の結晶格子の

乱れ（結晶欠陥）は非発光再結合（NRR）準

位を形成し、発光材料、発光素子の内部量子

効率の低下、動作不安定性や寿命劣化をもた

らす。素子特性を向上するためには、これら

NRR 準位を高精度に検出し、そのふるまいを

調べて成因の解明、混入密度を低下させるた

めの結晶成長条件の探索が不可欠となる。 

研究代表者は 1995 年に 2 波長励起フォト

ルミネッセンス（TWEPL）法での NRR 準位

の光学的定量評価に初めて成功、以来AlGaAs

系から InGaN、AlGaN 系、さらに LED 励起

蛍光体へと評価材料を拡張してきた。本研究

はこれら成果を基盤に、複数準位を含む包括

的な欠陥準位の分光検出、評価を意図した。 

 

２．研究の目的 

これまでの GaAs/AlGaAs、InGaAs/GaAs、

InGaN/GaN、GaN/AlGaN 量子井戸や各種無機

蛍光体に関する NRR 準位評価を踏まえ、BGE

光源として LD 安定化 Xe（LDLS）ランプを

組み合わせた蛍光分光計を整備する。半導体

レーザー、固体レーザーの従来 BGE 光源と

新たな BGE 光源を含め、GaN 系半導体、中

間バンド型材料である GaPN、LED 励起蛍光

体等の NRR 準位の検出評価を進め、高効率

材料・素子開発に資することを目的とする。 

 

３．研究の方法 

(１)  2 波長励起 PL による評価 

hνAGE＞Egのバンド間励起（AGE）光と共に

hνBGE＜Egの禁制帯内励起（BGE）光を断続照

射し、PL を観測する。BGE 光が NRR 準位か

ら伝導帯（または価電子帯から準位）への電

子励起を起こすと、その準位を介した非発光

再結合率が低下し、PL 強度は増加する（図１）。

このため PL 強度の変化量から、NRR 準位の

存在を非接触で測定できる。 

 

図１ ２波長励起 PL の原 

(２)  BGE 光源の整備と今後の方針 

赤外域レーザー光源に LDLS ランプ、分光

器、反射光学系を加えて BGE 光源とし、各

種発光材料での測定を行った。特に GaN、

GaPNのNRR準位について新たな知見を得た

ため、励起密度の可変幅の観点から NIR レー

ザー光源を主に活用する結果となった。今後

他の材料系に関して、LDLS ランプの有効性

を実証する予定である。以下では本研究で得

られた代表的成果として、サファイア基板上

GaN エピ層の Yellow Luminescence (YL) Band

と GaPN の NRR 準位評価につき報告する。  

 

４．研究成果 

(１)  GaN エピ層の NRR 準位 

 

図２ 無ドープGaNのDAP発光のBGE効果 

 

サファイア基板上に MOCVD 成長した無
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ドープ GaN 層（2.1μm）の 11K での PL を

3.49eV の AGE、1.17eV の BGE 照射で観測し

たところ（図２）、BGE 照射により IOXのみ増

加、DAP と YL は減少した（図３）。 

 

図３ 各発光ピークの BGE 強度依存性 

 

図４ 得られた YL バンドモデル 

 

図５ DAP 発光強度の測定値と計算値 

この関係から IOX、DAP、YLB のエネルギ

ー分布モデルを定め（図４）、レート方程式

モデルで DAP 発光の BGE 効果を計算したと

ころ、測定値と良い一致を得た（図５）。YL

の機構にはこれまで諸説あったが、本研究に

より浅いドナーから価電子帯のおよそ1eV上

に存在する深い準位への遷移であることが

初めて確認された。 

 

(２) GaPN の中間バンドと NRR 準位 

GaP は間接遷移型半導体だが、少量ドープ

されたNはPと置換して局在性の強い等電子

トラップを形成するため、波数分布は広がっ

て疑似的な直接遷移となる。この現象は可視

域 LED として利用されてきた。より N 密度

を増やすと N-N ペア、さらには中間バンド

（IB）が形成されるため、中間バンド型太陽

電池材料としての評価が望まれている。 

 MOCVD 成長した GaPN（N 濃度 0.56%、

500nm 厚）を 2.33eV の AGE で励起し、中間

バンドの PL の温度依存性（図６）、1.17eV の

BGE 光源を断続した際の PL 強度変化の BGE

強度依存性（図７）を観測した。PL の高エネ

ルギー側成分と全積分強度を分けて調べた

ところ、BGE 強度依存性と温度依存性は異な

ること（図８）、即ち BGE 効果は単なる試料

表面温度の上昇によるのではなく、BGE によ

る電子励起に基づくことがわかった。 

 AGE として GaP のバンド間遷移を起こす

3.82eV の光源を用いた場合、電子は伝導帯に

励起された後に中間バンドに緩和するため、

その間に中間バンドより高エネルギーの

NRR 準位の影響を受ける。2.33eV での前述

の結果との比較検討により、GaPN には中間

バンドより高エネルギーおよび低エネルギ

ー側に複数の NRR 準位が分布していること

が初めて実証された。この結果は中間バンド

型太陽電池を高効率化する上で重要な知見

であり、各準位の成因解明と密度低減のため

の成長条件の探索が期待される。 
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図６ GaPN（N:0.56%）の PL 温度依存性 

図７ GaPN（N:0.56%）の BGE 強度依存性 

図８ スペクトル形状による温度効果と

BGE 効果の分離 

 

(３)  まとめ 

総じて本手法が発光素子や太陽電池の効

率改善に不可欠な NRR 準位の評価に有効で

あることが示された。今後はさらに BGE 光

源の拡充と利用を図る。 
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