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研究成果の概要（和文）： 

本研究課題では、窒化物系 LED の発光効率評価法の確立と効率低下要因の解明を目標に、

InGaN 系混晶半導体の光物性評価を行った。InGaN ナノワイヤにおいて内部量子効率の導出

と発光ダイナミクスの解析を行い、既存の内部量子効率評価法の問題点を明確化した。さらに、

内部量子効率の励起パワー密度依存性を解析することにより、強励起下における効率低下機構

について考察し、強励起下における内部量子効率の低下が局在準位の飽和を反映していること

を明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 

The optical properties of InGaN alloy semiconductor systems have been studied by means of 
photoluminescence (PL) and time-resolved PL spectroscopy. On the basis of the evaluation of the 
internal quantum efficiency (IQE) and recombination dynamics of InGaN nanowires, the controversial 
issues of the estimation of IQE were clarified. Moreover, the mechanism of efficiency reduction under 
the higher excitation condition was discussed based on the analysis of the excitation power density 
dependence of IQE. It was found that the reduction of the IQE under higher excitation power density 
reflected the saturation of localized states by photo-generated excitons. 
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１．研究開始当初の背景 
近年、発光ダイオード（LED）の発光効率

は飛躍的に向上しており、青色 LED では外
部量子効率ηext=84%という非常に高い値が
報告されている。しかし、紫外 LED および
緑色 LED の発光効率は未だ低く、今後の効

率向上が望まれている。通常、LED の効率評
価には外部量子効率が用いられる。外部量子
効率は電流注入効率、内部量子効率、光の取
り出し効率の積で表されるため、LED の効率
向上のためには電流注入効率、内部量子効率、
光の取り出し効率を個別に評価し、それぞれ
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を個別に向上させる必要がある。しかし、こ
れらの定量的な評価法は確立されていない
のが現状である。 
一般的に、GaAs 系 LED 構造のように貫通

転位や点欠陥等の結晶欠陥が少ない系では、
低温・弱励起下において非輻射再結合過程の
影響をほぼ無視することができる。このため、
低温・弱励起下において内部量子効率は
100％であると仮定することが可能であり、
弱励起下における低温と室温との発光強度
比から内部量子効率を導出することができ
る。しかし、窒化物系 LED 構造の様に結晶
内に多くの欠陥を含む系では、低温において
も非輻射再結合過程の影響を受けているも
のと考えられる。このため、窒化物系 LED
構造では、弱励起下における発光強度の温度
依存性のみからでは正確に内部量子効率を
導出することが困難である。 
また、窒化物系 LED 構造では高注入電流

密度領域において電流密度の増大に伴い外
部量子効率（EQE）が低下するという現象が
報告されている。この原因としてオージェ再
結合、電子のリーク、キャリアの非局在化、
ホールの注入不足の影響等が指摘されてい
るが、明確な結論は得られていない。 
これらのことから、窒化物系 LED の発光

効率向上のためには、内部量子効率を正確に
評価するための手法の確立と効率低下機構
の解明が必要であると考えられる。 
 
２．研究の目的 

本研究課題は、窒化物系 LED の発光効率
向上のための指針を構築することを最終的
な目標とし、窒化物半導体材料において内部
量子効率を正確に評価するための評価手法
の確立と強励起下（高注入電流領域）におけ
る効率低下機構の解明を行うことを目的と
した。 

 
３．研究の方法 
本研究課題では、InGaN 混晶半導体におい

て光学実験的手法により、既存の内部量子効
率評価手法の問題点の明確化と、強励起下に
おける効率低下機構の解明に関する研究を
行った。具体的には、InGaN ナノワイヤにお
いてフォトルミネッセンス（PL）測定により、
既存の評価手法による内部量子効率評価を
行い、その問題点を明確化した。さらに、PL
測定および時間分解 PL 測定により、弱励起
および強励起下における内部量子効率の低
下機構に関する検討を行った。なお、PL 測定
には、HeCd レーザー、半導体レーザー（λ = 
405 nm）および Xe-Cl エキシマレーザー(λ = 
308 nm)を励起光源として用いた。時間分解
PL 測定はシンクロスキャンストリークカメ
ラを用いて行った。このときの励起光源には
Ti:Al2O3 レーザーの第 3 高調波（λ = 267 nm）

を用いた。 
 

４．研究成果 
本研究課題では、既存の内部量子効率評価

手法の妥当性を検討するために、これまでに
報告されている手法を用いて室温の PL 強度
が異なる 2種類の InGaNナノワイヤの内部量
子効率を評価した。弱励起下における低温と
室温の発光強度比から内部量子効率を導出
する方法を用いた場合、室温の PL 強度が低
い試料（Sample B)の内部量子効率の方が、PL
強度が高い試料（Sample A)よりも高い値とな
った。また、積分発光強度を励起パワー密度
で割った値を発光効率と定義し、低温におけ
る発光効率の最大値を内部量子効率 100%と
仮定する方法で内部量子効率を評価した場
合でも、室温における内部量子効率の最大値
は Sample B の方が高い値となり、PL 強度の
結果と矛盾することが分かった。 

 
 

図 1. InGaN ナノワイヤ（Sample A、Sample B）
の7 K および300 Kにおける内部量子効率の
励起パワー密度依存性 
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内部量子効率評価法の問題点を明確化す
るために、PL 強度の温度依存性および励起パ
ワー密度依存性から導出した内部量子効率
の励起パワー密度依存性を解析した。図１に
Sample Aおよび Sample B の 7 K および 300 K
における内部量子効率の励起パワー密度依
存性を示している。Sample A では、低温弱励
起下において内部量子効率は 100%でほぼ一
定であり、励起パワー密度に依存しないこと
が分かった。一方、Sample B では低温におい
ても内部量子効率は励起パワー密度の増大
に伴い増大した後、減少している事が分かっ
た。この結果は、Sample B では低温において
も非輻射再結合過程がであることを示して
いるものと考えられる。 
このことについて詳細に検討するために、

時間分解 PL 測定を行った。図 2 に Sample A
および Sample B の低温における発光減衰特
性を示している。発光減衰特性から発光寿命
を導出した結果、Sample A においては早い成
分の発光寿命が 430 ps、遅い成分の発光寿命
が 1.79 ns であった。一方、Sample B におい
ては、早い成分の発光寿命が 210 ps、遅い成
分の発光寿命が 1.84 ns であり、遅い成分では
2 つの試料の発光寿命に大きな差はないのに
対し、早い成分では Sample B の発光寿命が
Sample A の半分以下であることが分かった。
この結果は、Sample B では低温においても非
輻射再結合過程が活性であることを反映し
たものと考えられ、内部量子効率の励起パワ
ー密度依存性の結果と矛盾しない。 

以上の結果から、低温において非輻射再結
合過程の影響が大きい系においては、低温の
内部量子効率が 100%であるという仮定が成
立しないため、低温と室温の強度比を用いる
方法、発光効率の最大値を用いる方法のいず
れであっても内部量子効率を正確に評価す
ることできないものと考えられる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

次に、強励起下における内部量子効率の低
下の要因について考察するために内部量子
効率と PL ピークエネルギーの励起パワー密
度依存性を比較した。その結果、図 3 に示す
ように強励起下における内部量子効率の低
下は PL ピークエネルギーのブルーシフトと
同時に起きることが分かった。励起パワー密
度の増大に伴う PL ピークエネルギーのブル
ーシフトは、キャリア密度の増大に伴う局在
準位の充填を反映したものであるため、この
結果は内部量子効率の低下と局在準位の充
填が同時に起きていることを示している。し
たがって、強励起領域における内部量子効率
の低下は局在準位の飽和を反映したもので
あると考えられる。 
最後に、内部量子効率の In 組成比依存性に

ついて検討した。結晶品質が比較的高く、低
温弱励起下において内部量子効率が 100%と
仮定することができる試料を用い、内部量子
効率の In 組成比依存性を導出した。その結果、
内部量子効率は In 組成比の増大に伴い増大
することが分かった。前述のように強励起下
における内部量子効率の低下に局在準位の
飽和が関与しているものと考えられるため、
In 組成比の増大に伴う内部量子効率の増大
は局在化の度合いの増大を反映したものと
考えられる。そこで、PL スペクトルの温度依
存性および低温における発光寿命の発光エ
ネルギー依存性から局在エネルギーを導出
し、内部量子効率と局在エネルギーの関係を
解析した。図 4 は PL スペクトルの温度依存
性から導出した局在エネルギーσおよび発光
寿命の発光エネルギー依存性から導出した
局在エネルギーE0 と内部量子効率の関係を
示している。内部量子効率は E0およびσの増 

 
 

 

 

 
 

図 2. InGaN ナノワイヤ（Sample A、Sample B）
の 6 K における発光減衰特性 

図 3. 7 K および 300 K における内部量子効率
と PL ピークエネルギーの励起パワー密度依
存性の比較 



大に伴い、単調に増大することが分かった。
これらの結果は、内部量子効率と局在の度合
いの間に明瞭な相関関係があることを示し
ており、このことから、内部量子効率の増大
は局在の度合いの増大を反映したものであ
ることが確認できる。 
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図 4. 内部量子効率(IQE)と局在エネルギー（σ
および E0）の関係 
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