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研究成果の概要（和文）：効率ドループの主要因を解明するために、近接場光学顕微鏡を用いた

PL 測定と時間分解(TR)PL 測定を行った。青色発光 InGaN では、キャリア密度が増加すると、

キャリアが局在中心からオーバーフローするが、非輻射中心周囲にポテンシャル障壁が形成さ

れているため、非輻射再結合するキャリアが増えないことが分かった。一方、緑色発光 InGaN

では、キャリア密度が増加すると、キャリアが強発光領域から貫通転位に起因した非輻射中心

が多数分布する In 組成の高い弱発光領域へ拡散するようになり、非輻射再結合するキャリアの

割合が増えることが判明した。これらの結果より、貫通転位密度とキャリア寿命の増加が緑色

発光 InGaN における効率ドループの主要なメカニズムであることが明らかになった。 

 
研究成果の概要（英文）：To clarify main factor of efficiency droop phenomena, we performed PL and 

time-resolved PL measurement using a scanning near field optical microscope. For the blue sample, 

although carriers overflow from localization centers under the high carrier density, the capture to 

nonradiative recombination centers (NRCs) hardly takes place because the potential barriers are formed 

around the NRCs. On the other hand, for the green sample, the increase of carrier density enhances the 

diffusion from the strong PL domains to the weak ones corresponding to high In composition area, 

where a large number of NRCs are distributed in association with threading dislocations. Such carrier 

recombination dynamics was found to be a major mechanism of the efficiency droop in the green sample 

due to the increase of both carrier lifetime and number of threading dislocations. 
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１．研究開始当初の背景 
近年、InGaN 量子井戸を活性層とする発光デ
バイスの開発は進み、外部量子効率 84.3%の
青色発光ダイオード(LED)(444 nm)や、発光効
率 249 lm/W と蛍光灯を遥かに上回る白色
LED が試作されるに至っている。また、LED

は低消費電力、長寿命であるため、省エネル

ギー、環境負荷の低減に大きな役割を果たす
と期待され、一部の照明機器では置き換えが
始まっている。LED の普及をさらに推進する
ためには、高効率化に加え高出力化も重要と
なっている。 

InGaN LED は、グリーンギャップという緑色
やさらに長い波長領域において外部量子効
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率が著しく低下する問題と効率ドループと
呼ばれる注入電流を増やすにつれ光出力が
飽和傾向を示す問題を抱えている。中でも効
率ドループは、照明などの高出力を必要とす
る応用で問題となっている。発光の外部量子
効率は①光取り出し効率、②電流注入効率、
③内部量子効率の積で表せる。①は注入キャ
リア量に対して不変のため、効率ドループに
関わるのは、②と③である。これまでに、②
に関連した、InGaN 活性層からの電子のリー
クや、InGaN 活性層におけるホールの欠如を
指摘する報告がある一方で、③に関連した、
オージェ再結合や、局在中心からのキャリア
のリークを指摘する報告もあり、主要因に関
する統一的な見解は得られていない。 

この問題は、LED 構造においてエレクトロル
ミネセンス(EL)法を用いて評価を行っている
点にある。EL 法では、さまざまな要因が複
合的に関与する、マクロスコピックな評価法
のため、III 族窒化物半導体特有のナノ構造に
起因した諸物性をすべて平均化してしまう、
発光観測による評価のため非輻射再結合過
程を直接観測していない、などの点から、効
率ドループの物理要因を特定することは容
易ではない。従って、活性層に注入されたキ
ャリアの輻射および非輻射再結合過程、輻射
および非輻射中心と結晶構造の相関など、そ
れぞれの項目に着目し、詳細に解明すること
が必要である。 

２．研究の目的 

本研究では、PL の内部量子効率に主眼を置き、
近接場光学顕微鏡(SNOM)を用いた分光測定
を InGaN QW に対して行い、ナノスケールに
おけるキャリアの輻射および非輻射再結合
過程を解明すること目的とする． 

本研究の特徴は、輻射中心と非輻射中心の空
間 分布の 可視化 できる マルチ モード
SNOM-PL と光熱変換分光法の一種である過
渡レンズ測定を InGaN QWに対して行うこと
である。これまでの研究で行われてきた発光
過程の観測だけではなく、非輻射中心の起源
とその活性化過程、励起キャリア密度が変化
したことによるキャリアの輻射および非輻
射中心への捕獲過程の変化、キャリアの非輻
射再結合による熱生成機構、局所領域におけ
るキャリア分布と発光効率との関係などを
ナノスケールで可視化し、InGaN 発光デバイ
スの高効率化と高出力化を妨げる要因を特
定することすることである。 

３．研究の方法 

(1) c 面 InGaN QW における効率ドループ機
構の解明 

マルチモード SNOM-PL 測定と SNOM-TRPL

測定を励起キャリア密度を変化させて行い、
PL 強度増加の飽和現象と PL 強度や PL ピー
ク波長の分布の変化との対応や再結合寿命
の変化を観測し、効率ドループにかかわるキ

ャリアの再結合機構を明らかにする。試料表
面に位置の基準となる金属マーカを作製す
ることで、装置間や、測定ごとの位置ずれを
防ぐ工夫をする。 

(2) 半極性面 InGaN QW における貫通転位
と発光機構の解明 

長波長領域にて高効率発光が期待されてい
る半極性面上 InGaN QW に対し、マルチモー
ド SNOM-PL マッピングと AFM による表面
観察により、PL 強度や PL ピーク波長分布と
表面モフォロジと関係を明らかにする。 

(3) 過渡レンズ測定による非輻射再結合過
程の評価 

InGaN QW に対して、共焦点顕微発光測定に
よる発光強度分布と過渡レンズ測定から得
られるキャリア分布の励起キャリア密度に
よる変化を同一領域で観測し、発光強度の飽
和現象にオージェ再結合が関与しているか
どうかを明らかにする。 

４．研究成果 

(1) c 面 InGaN QW における効率ドループ機
構の解明 

測定試料は、サファイア(0001)基板上に横方
向選択成長した GaN テンプレート上の
InGaN/GaN SQW 構造である。InGaN QW 層
厚は3 nm、GaNキャップ層厚は 5 nmである。
室温における発光が青色(470 nm) および緑
色(520 nm)の 2 種類である。 

図 1 に、マクロ積分 PL 強度の励起キャリア
密度依存性を示す。青色発光 InGaN では、励
起キャリア密度の増加に対して線形に積分
PL 強度が増加した。一方、緑色発光 InGaN

では、積分PL強度の飽和現象が確認された。
測定したキャリア密度の範囲は，LED の駆動
条件下での活性層のキャリア密度に対応し
ている。このことから、青色 LED では内部量
子効率が効率ドループ現象に寄与しないこ
と、一方、緑色 LED では内部量子効率が強く
関与することが示唆される。そこで、この現
象を解明するために、 SNOM-PL 測定と
SNOM-TRPL 測定を行った。 

測定は、同一のプローブにより光励起と集光
を行うイルミネーション・コレクション(I-C)

モードとした。励起光源には、10 mW 以下の
励起には、波長 400 nm の InGaN レーザダイ
オード(LD)を、100 mW のときには、ピコ秒
パルスチタンサファイアレーザの 2 倍高調波
400 nm を用いた。励起キャリア密度は、1 mW

励起で 2×1017 cm-3、100 mW 励起で 2×1019 

cm-3程度であると見積もっている。 

図 2 に、青色 InGaN SQW の SNOM-PL 強度
マッピングの結果を示す。図 2(a)が弱励起、
(b)が強励起、(c)がそれらの比である。直径が
数百 nm 程度の島状の強発光領域が分布して
おり、励起パワーの増加とともに強発光領域
が拡大していることが分かる。また、図中の
白実線で囲んだ領域のように、弱励起におい



図 4 緑色発光 InGaN SQW の強発光領域
()、弱発光領域(▲)、および全領域(◆)の
平均発光ピークエネルギーの励起パワー
密度依存性 

図 3 青色発光 InGaN SQW の強発光領域 

()、弱発光領域(▲)および全領域(◆) の
平均発光ピークエネルギーの励起パワー
密度依存性 

てもともと強発光領域は、励起強度が増えて
も PL 強度はサブリニアにしか増加しない。
一方、もともと弱発光領域(白点線)は、スー
パーリニアに PL 強度が増加することが判明
した。巨視的に見た時には、これら相反する
PL 強度の励起パワー依存性によって、図 1

に示したように線形な関係となり、効率ドル
ープは PL では観察されない。 

図 2 で示した、強発光領域と弱発光領域の特
性の違いを理解するために、SNOM-PL マッ
ピングから、各測定点での PL ピークエネル
ギーを求めた。図 3 に結果を示す。ここで、
強発光領域、あるいは弱発光領域は、図 2(c) 

に示した PL 強度比がそれぞれ 26 以下、ある
いは 90 以上の領域で定義し、各領域に分類
される測定点での PL ピークエネルギーの平
均をシンボル(それぞれ■あるいは▲)で、分
布をエラーバーで示した。また、測定全域の
平均(◆)の分布もあわせて示した。強発光領
域では、弱励起時には低エネルギー側で発光
するが、励起パワーの増加に従い顕著なブル
ーシフトを見せる。一方、弱発光領域の平均
PL ピークエネルギーは、測定全域のそれより
も弱励起時には高エネルギー側に位置し、励
起パワーにはあまり依存しない。これは、強
発光領域が In 組成の大きな局在領域であり、
弱発光領域が非局在領域であることを示し
ている。 

以上の実験結果から、次のようにキャリア再
結合メカニズムを説明することができる。光
励起キャリアが増えると、局在中心が占有さ
れていくため PL ピークはブルーシフトする
(図 3)。また、キャリアは局在中心からあふれ、
非局在領域(つまり弱発光領域)に拡散するた
めに、キャリアの流入先である弱発光領域の
PL 強度はスーパーリニアな励起密度依存性
を示すことになる(図 2)。ここで注意しなけれ
ばならないことは、青色発光 InGaN では、
非輻射中心となる貫通転位の周囲にポテン
シャル障壁が存在し、キャリアの捕獲を妨げ
ている。そのため、非局在化したキャリアが
比較的自由に動けるようになっても、非輻射
再結合が増加するわけではない。青色発光
InGaN QW に関しては、励起密度に応じてさ
まざまなキャリアダイナミクスが起こって
はいるが、内部量子効率自体は励起密度依存
性を示さないようになる(図 1)。 

一方、緑色発光 InGaN SQW についても同様
の SNOM-PL マッピングを行ったところ、ほ
ぼすべての測定点で、励起パワーの増加に従
って PL 強度が飽和した。ただし、飽和の程
度は強発光領域でより顕著であり、SNOM に
よる発光強度マッピング像のコントラスト 

一方、緑色発光 InGaN SQW についても同様
の SNOM-PL マッピングを行ったところ、ほ
ぼすべての測定点で、励起パワーの増加に従
って PL 強度が飽和した。ただし、飽和の程
度は強発光領域でより顕著であり、SNOM に
よる PL 強度マッピング像のコントラストと

図 2 青 色 発 光
InGaN SQWの(a)励
起パワー1 mW、お
よび(b)励起パワー
100 mW の時の PL

ピーク強度分布
像。(c) (a)と(b)の比 

図 1 青色および緑色発光 InGaN QWの積
分発光強度の励起キャリア密度依存性  



しては、図 2 と全く同様、強発光領域で強度
比が小さくなる傾向となった。ところが、PL

ピークエネルギーについては、図 4 にプロッ
トしたように、青色発光 InGaN(図 3)とは全く
異なる特性となった。図 4 でのシンボルとエ
ラーバーの意味は図 3 と同一であるが、強発
光領域と弱発光領域は、1 mW と 100 mW 励
起での PL 強度比がそれぞれ 6 以下あるいは
32 以上となる領域で再定義した。 

図 4 の特徴の一つは、青色発光 InGaN とは異
なり、強発光領域が高エネルギー側、弱発光
領域が低エネルギー側に存在していること
である。緑色発光 InGaNでは、青色発光 InGaN

に比べて In 組成が高くなっているため、
InGaN QWと下地のGaNとの格子不整合が増
大し、In 組成の大きい低エネルギー発光領域
に新たに欠陥が導入されて非輻射再結合中
心として働いている。貫通転位密度は 10 倍
程度となっていることがわかっている。その
ため、転位周りにはポテンシャル障壁はある
ものの、貫通転位によるキャリアの捕獲機会
が多くなっており、それが、In 組成が大きい
低エネルギー発光領域での弱発光の要因と
なっていると考えられる。もう一つの特徴は、
強発光領域での PL ピークエネルギーの顕著
なブルーシフトである。青色発光 InGaN と同
様に、強発光領域は局在領域であることを示
しており、しかも、10 から 100 mW にかけて
のブルーシフトが小さいことは、局在系の状
態数が小さいことを示唆している。 

以上の結果を踏まえ、緑色発光 QW でのキャ
リアダイナミクスを考える。弱励起時には、
局在領域から強い発光が見られるが、小さな 

状態数のために励起密度の増大に伴って顕
著なブルーシフトを示し、10 mW を超えたあ
たりから、より In 組成の多い弱発光領域へキ
ャリアが拡散する(図 4)。その領域では、非輻
射再結合中心である貫通転位が多いため、強
発光領域、弱発光領域とも PL 強度の飽和を
示し(SNOM-PL 強度マッピング)、それが巨視
的にも、図 1 のように PL 強度の飽和となっ
て現れる。このメカニズムからわかるように、
内部量子効率そのもののドループが起こっ
ており、その改善が LED などの特性改善に向
けて重要である。 

ここまで述べてきた、強発光領域から弱発光
領域へのキャリア拡散の存在を裏付けるた
めに、緑色発光 InGaN において、SNOM-TRPL

測定を室温で行った。その結果、弱励起時(1 

mW 相当)には再結合寿命は 65 ns と巨視的な
測定と同程度であったが、励起強度を増加す
ると(10 mW 相当)、160 ps 程度の速い過程が、
SNOM においてのみ、PL スペクトルの高エ
ネルギー側で観察された。図 4 と合わせて考
えると、10 mW 程度の励起により、局在準位
が飽和してより In 組成の大きい領域への拡
散が顕在化するため、その過程が高速の寿命

として観察されたと言える。青色発光 InGaN

では、キャリア拡散が生じても非輻射再結合
するキャリアは増えない。一方、緑色発光
QW では、拡散の結果、非輻射再結合するキ
ャリアが増えることが重要な点である。すな
わち、青色 LED の効率ドループには、内部量
子効率の寄与は小さく、むしろキャリア注入
効率の寄与が大きい。後者は、主にデバイス
の構造が決める効率であり、効率ドループの
抑制には、その検討が必要となる。一方、緑
色発光 LED での効率ドループには、内部量子
効率のドループが強く関与しており、素子の
品質の改善が重要である。 

(2) 半極性面 InGaN QW における貫通転位
と発光機構の解明 

試料構造は、{20-21}基板上に有機金属気相成
長法により作製された 3 nm 厚みの InGaN 単
一量子井戸(SQW)であり、10 nm の GaN 層に
よりキャップされている。SNOM-PL 測定の
条件は、励起光源として InGaN LD (波長 405 

nm)、励起強度はプローブへの導入直前で 5 

mW 程度、プローブ径は 150 nm とした。ま
た、測定モードには、I-C モードを用いた。
測定はすべて室温で行った。 

図 5 に SNOM-PL マッピングによって得られ
た PL 強度分布および PL ピーク波長分布、そ
れらの相関、測定点 A から D の SNOM-PL ス
ペクトルを示す。発光強度は島状(数百 nm 程
度)になっていた。同程度の発光波長をもつ
(0001)面上 InGaN の場合、約 200 倍の PL 強
度分布と約20nmのPLピーク波長分布が存在
するが、{20-21}InGaN の場合、PL 強度分布
が 4.5(=0.9/0.2)倍、PL ピーク波長分布は 5 nm

と非常に小さく、発光の均一性が高いことを
示している。PL ピーク波長は[-12-10]に沿っ
て分布していた。これについては後述する。
PL 強度と PL ピーク波長の相関を見ると、長
波長発光するほど発光強度が低下しており、
In の増加に伴う欠陥の増加を示唆している。
この傾向は、緑色発光する (0001)面上の

図 5 緑色発光{20-21} InGaN SQW の(a)PL

強度分布、(b)PL ピーク波長分布、(c)PL 強
度とピーク波長の相関、および(d)(a)の中の
点 A、B、C、D で観測した PL スペクトル 



InGaN と同様である。ただし、(0001)面の場
合は、らせん転位起因の貫通転位の増加が長
波長発光を弱める原因であることを示す実
験結果が得られていたが{20-21}の場合、欠陥
の種類が線欠陥なのか、それとも点欠陥なの
かを同定するには至ってない。発光スペクト
ルは、図 5 の右下図に示したように、発光波
長にかかわらずシングルピークであり、その
半値幅は 30-35 nm であった。巨視的に測定し
たPLでの半値幅(35-40 nm)と同程度であった。 

図 6 に、PL ピーク波長分布と AFM 像を比較
した結果を示す。AFM 像には，貫通転位は観
測されていない。(0001)面の場合は、らせん
転位が増加するが、{20-21}面では、らせん転
位の増加は顕著ではないことを示している。
表面構造のうねりは稜線が[-12-10]に沿った
特徴的な形状をしており、結晶学的な異方性
に起因したものと考えられる。このうねりは、
角度にして 0.5º以下であり、ある特定の指数
面が出ているわけではない。図 6(c)中の青い
網掛けの領域で示したように、c 面側に傾い
た面が長波長発光領域に対応していること
が確認された。面方位の微妙な違いが In の取
り込みの違いとなって発光波長に現れてい
ると考えている。 

(3) 過渡レンズ測定による非輻射再結合過
程の評価 

測定試料は(0001)サファイア基板上青色発光
InGaN SQW と緑色発光 InGaN SQW である。
InGaN 活性層幅と GaN キャップ層はそれぞ
れ 3nm と 5nm である。PL ピーク波長はそれ
ぞれ 470 nm と 520nm である。共焦点顕微発
光マッピング測定と過渡レンズ測定の励起
キャリア密度依存性を同一領域で行った。 

励起光強度の増加に伴って PL 強度が飽和す
る領域において、過渡レンズ測定によって得
られるキャリア密度の励起強度依存性を観
測した。その結果、PL 強度が飽和する領域は、
キャリア密度も飽和傾向を示していた。この
ことは、生成されたキャリアが励起点の周囲
へ拡散してしまうことによって、PL 強度が飽
和していると解釈でき、オージェ再結合の関

与を否定する結果である。従って、過渡レン
ズ測定によっても、発光領域から非発光領域
へのキャリアの流出が効率ドループ現象の
主要因であることを支持する結果を得た。 
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