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研究成果の概要（和文）：赤色から近赤外域の高性能 GaN 系デバイスの実現は、窒化物分野で達
成すべきひとつの重要な課題である。本研究は赤～赤外域発光デバイスの基盤技術の開拓を目
指して、GaN ナノコラムを基礎に精力的に研究を行い、InGaN 規則配列ナノコラム LED の作製、
緑色域光励起レーザ発振の観測、GaN ナノコラム上部への高 In 組成 InGaN 結晶の成長、波長
1.43m 赤外発光 InGaN 系 pn 接合 LED の実現、高品質 InN マイクロ結晶の選択成長などの研究
成果を得た。

研究成果の概要（英文）：Realizing high-performance of red to near infrared InGaN-based
emitters is one of the important challenging issues to be attained in the nitride
semiconductor field. For developing the basic technology of the red to infrared emitters,
in this study, GaN nanocolumns have been energetically investigated, fabricating
regularly arranged InGaN-based nanocolumn LEDs, observing green range optically pumped
lasing emissions from the InGaN–based nanocolumn arrays, growing high In-content InGaN
on the top of the regularly arranged GaN nanocolumns, demonstrating infrared emissions
(1.46 m in wavelength) from InGaN-based pn junction nanocolumn LEDs, developing
selective area growth of high crystalline-quality InN microcrystals and so on.
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１．研究開始当初の背景
GaN に代表される III 族窒化物半導体は、高
輝度 LED、青紫色半導体レーザ、次世代電子
デバイス材料として急速に研究開発が進み、
青色 LED と黄色蛍光体で構成される白色 LED
の発光効率が蛍光灯に匹敵するに至った。ま
た、InN のバンドギャップが約 0.6eV である
ことが見出され、近赤外域における光デバイ
ス応用の可能性が注目された。窒化物半導体
は、直接遷移型のバンドギャップを有し、環
境にやさしく、大きなヘテロ障壁を有するヘ
テロ構造の形成が可能であるなど優れた特
徴を有することから、紫外から近赤外までの
波長帯をカバーする次世代光デバイス材料
としての十分な潜在能力を有している。しか
し、光デバイスにおいて窒化物半導体の能力
が十分に発揮されているのは 400-450nm 近傍
の狭い波長域に限られ、緑色域では発光効率
は急速に低下し、赤色から赤外域においては、
窒素を数％含む GaInNAs系レーザを除いて実
用デバイスは開発されていない。窒化物デバ
イスは、長波長化とともに InGaN 結晶の In
組成を増加させる必要があるが、In 組成揺ら
ぎの増大、増加するピエゾ電界による電子と
正孔波動関数の空間分離、および結晶欠陥の
増加などで、発光効率が著しく低下するとい
う重大な課題を有していた。

２．研究の目的
本研究では、III 族窒化物半導体の潜在的性
能を引き出し、赤色～赤外域の光デバイスと
して利用するための技術基盤を開拓するこ
とを目的とし、申請者らが世界に先駆け独自
に開発した GaN ナノコラム技術を用いて、上
記の問題を克服する基盤技術開発を計画し
た。GaN ナノコラム結晶は、直径数十～数百
nm の独立した柱状結晶で、貫通転位を殆ど含
まず、ナノ結晶表面近傍におけるヘテロ界面
の歪緩和効果や規則配列ナノ結晶による In
組成と組成揺らぎの人為的制御の可能性が
期待される。

３．研究の方法
本研究では、GaN ナノコラム技術に基づく複
数の課題を適時多角的に実施しながら、得ら
れた成果を有機的に統合して、研究目的であ
る窒化物半導体の長波長化に向けた基盤技
術の開発を推し進めた。以下に主要な課題に
対する研究方法とその結果を例示する。

(1) GaN ナノコラムの選択成長技術の開発
本研究では GaN ナノ結晶の Ti および TiO2マ
スクによる rf-MBE 選択成長法を初めて開発
した。(0001)GaN テンプレート基板上のナノ
ホール Ti マスクパターンによる選択成長に
よって、コラム径 100-550nm、コラム周期

400nm‐4m の範囲で、三角、正方格子状に配
列させた規則配列ナノコラムを実現し、ナノ
コラム形状と位置の精密制御に成功した。

(2)InGaN ナノコラムの発光色制御
直径を 137nm から 270nm の範囲で変化させた
規則配列 GaN ナノコラムの上部に InGaN 活性
層を成長させ、その発光色を青色から赤色ま
で制御可能であることを見出した(Fig.1)。
太いナノコラムほど In 組成が大きい。InGaN
成長時にナノコラム側面に供給される In と
Ga 原子の脱離と拡散によってモデル化し、発
光色制御メカニズムを解明した。

(3) ナノコラムの緑色光励起レーザ発振
規則的に配列した GaN ナノコラムアレイは、
周期構造によって二次元的に光回折が生じ、
ある特定波長（ブラック波長）で強い二次元
光閉じ込め作用が発現され、レーザ発振に寄
与する。本研究では、三角格子配列の規則配
列 GaN ナノコラムを作製し、InGaN/GaN MQW
を内在化させ、緑色域(波長 520-566nm)での
光励起レーザ発振を得た。発振波長はアレイ
周期（格子定数）とコラム径で制御される。
赤色域レーザへの挑戦の第一歩として、波長
566nm の最長波長でのレーザ発振を確認した。

(4) 規則配列 InGaN ナノコラム LED
MOCVD-GaN テンプレート上に三角格子状に

規則配列したナノコラム LED 結晶を作製し、
ナノコラム内に活性層として 3 ペアの
InGaN(3nm)/GaN(12nm)量子井戸を内在化さ
せ、p 側表面に直径 75μm の ITO 透明円電極
を有するナノコラム LED 構造を実現した
(Fig.2)。室温で直流電流を流したところ、
Fig.3 に示すように、緑色域波長での発光を
観測した。コラム径は 215nm、格子定数は
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Fig.1. Room temperature micro-PL
image and bird's eye SEM images of
InGaN/GaN MQW nanocolumns with
different column diameter.
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Fig.3. Emission spectra of nanocolumn LEDs
as a function of injection current.

Fig.4. SEM top and birds-eye views of
nanocolumns with high In-content InGaN layers
on the tops (period: 350, 800, and 1500 nm)
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Fig.5. Infrared emission nanocolumn LEDs
with In-rich In0.87Ga0.13 N active layer
prepared on GaN nanocolumn array.
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Fig.6. (a) Current density vs. voltage
characteristics and (b) infrared EL spectra of
In-rich InGaN/GaN nanocolumn LEDs

250nm、発光ピーク波長は 530nm付近にあり、
注入電流によるピーク波長のブルーシフト
量は 6nm と小さく、スペクトル半値全幅も
37nm と狭い。

(5) 規則配列 GaN ナノコラム上の高 In 組成
InGaN 活性層の成長と評価
規則配列 GaN ナノコラム上部に高 In 組成
InGaN 活性層を成長させた、規則配列 GaN 上
高 In 組成 InGaN の鳥瞰 SEM 像を Fig.4 に示
す。高 In 組成 InGaN 成長後においても良好
なナノコラム形状を維持していることが確
認された。周期350nm、直径331nm、高さ1.43m
のナノコラムアレイで室温顕微 PL スペクト
ルを調べた。発光ピーク波長は 1.31m(0.94
eV)で、狭スペクトルの発光が見られ、発光
半値全幅は 90meV となり、同一組成における

報告値の中で最も狭い値であった。規則配列
GaN ナノコラムの均一性を反映して、In 組成
ばらつきが抑制された良好な発光特性を有
する高 In 組成 InGaN が得られた。

(6) 赤外域 InGaN 系ナノコラム LED
前節で述べた規則配列 GaNナノコラム上に成
長した高品質の高 In 組成 InGaN 活性層の上
に、In 組成 20% 程度の Mg ドープ InGaN 層
(-300nm)を成長させ、Fig.5 に示すような pn
接合ダイオード構造として赤外域発光デバ
イスを試作した。窒素流量及び Mg ドープ濃
度を変化させ Mg ドープ InGaN 層の成長条件
の最適化を行い、結晶性の向上を図った。

n 側電極には Ti/Al/Ti/Au を、p 側電極には
光取出し用ITO電極窓(φ=65m)を形成した。
Fig.6(a)は、格子定数(コラム周期)300 nm の
三角格子状の規則配列ナノコラム（コラム径
240 nm）からなる pn 接合構造の電流対電圧
特性であり、明瞭な整流性を示した。さらに、
電流注入下で赤外分光測定を行ったところ、
Fig.6(b)のようにピーク波長 1.46m の発光
スペクトルを得た。世界で初めて InGaN 系赤
外域 LED の室温電流注入発光に成功した。
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Fig.2. Regularly arranged InGaN-based
nanocolumn array LED fabricated with
selective area growth by rf-MBE.



Fig.7. Cross-sectional TEM image of InN
micro- crystal grown by Mo-mask selective
area growth
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Fig.8. PL spectrum of InN microcrystal
grown by Mo-mask selective area growth

Fig.9 (a) Cross-sectional SEM view and
(b) bright-field TEM image of ELO InN

(7) 規則配列 InN の結晶成長
C 面サファイア基板上に、ホールパターン(マ
スク開口部)を有する Mo マスクを形成した。
最初に初期窒化を 1時間行い、RF-MBE 法を用
いてマスク開口部に InN結晶を１時間成長し
たところ、直径約 1m、高さ 1.5m の高密度
に充填配置した規則配列マイクロ結晶が得
られた。Fig.7 は透過電子顕微鏡による断面
の明視野像であり、結晶中心部の開口直上領

域には高密度な貫通転位(109-1010 cm-2)が観
測されたが、結晶周囲の横方向成長領域には
貫通転位はほとんど観測されなかった。CBED
測定により極性判定では N極性であった。
Fig.8 は、室温顕微 PL スペクトルであり、

ピークエネルギー0.627eV、半値幅 39meV の
鋭い発光スペクトルが観測された。この半値
幅は InN に関する報告値の中で最も狭く、ピ
ーク波長は最も低エネルギーであり、高品質
な InN 結晶が得られた。残留キャリア濃度の
低減により Burstein-Mossシフトが抑制され
て InN 本来の物性が現れたと考えられる。

(8) RF-MBE 法による InN 結晶の ELO 成長

前節の Mo マスク選択成長法を活用して、C 面
サファイア基板上に開口幅 1～20μm、Mo マ
スク幅 1～30μm のさまざまなストライプパ
ターンを形成して、InNのELO成長を行った。
ストライプ方向はサファイアの<11-20>方向
または<1-100>方向に平行とし、サファイア
の初期窒化を１時間行った後、成長温度
530℃、III 族リッチ条件下で、１～10 時間、

InN の成長を行なった。Fig.9（a）は、開口
幅 10μm、Mo マスク幅 4μm のサファイア
<1-100>方向マスク上に、InN を 1 時間及び
10時間成長したサンプルの断面SEM像で、(b)
には断面 TEM 明視野像を示した。10 時間成長
では Mo マスク領域 4μm が横方向成長によ
り埋まり、低欠陥の Wing領域が形成された。
成長した InN 結晶の結晶軸はサファイアに対
して 30°回転し、<11-20>方向ストライプで
は<1-100>方向の InN 結晶が得られた。開口
部領域結晶のPLピークエネルギーが0.635eV、
半値幅が 80meV であるのに対し、横方向成長
領域ではそれぞれ 0.623eV、53meV であった。
ELO によって InN の高品質化が得られること
が分かった

(9) 微小開口 InGaN/GaN ナノコラム LED
自己形成ナノコラム LED では、ナノコラムの
面内ばらつきのため、ナノコラム本来の特性
がマスクされ、発光スペクトルがブロードで
多色発光となる場合が多い。そこで数m 以下
までの微小電極 LED を用いてナノコラム LED
の本質的な特性の評価を試みた。p-GaN 層表
面に厚さ 50m の金をメッキした後に Si 基板
を除去し、露出した n-GaNナノコラム間に SOG
を充填して、直径 1.2m の微小開口を開け、
ITO 透明電極を形成した。発光ピーク波長は
507nm で、発光半値全幅（FWHM）13nm をもつ



400 450 500 550 600 650

P
L

In
te

ns
ity

(a
.u

)

Wavelength (nm)

As grown
Pillar diameter

:200 nm
160 nm
:130 nm
:80 nm (X 3.0)
:50 nm (X 10.0)

max =

51 nm

L= 250 nm

Fig.10. Comparative room temperature PL
spectra of as-grown planar and the InGaN/GaN
MQW nano-pillar with diamaters of 200 nm,
160 nm, 130 nm, 80 nm and 50 nm.

単峰性の発光スペクトルを得た。この値は、c
面、半極性面、ｍ面上の InGaN-LED の文献値
に比べて非常に狭く、In 組成揺らぎが少ない
ナノコラム集団の存在が示唆される。

(10) InGaN 量子井戸のナノ加工歪制御
歪み緩和によるピエゾ効果の緩和が、ナノコ
ラム結晶におけるInGaN量子井戸の高輝度PL
発光の一因である。これを確かめるため、ド
ライエッチングによって InGaN/GaN-MQW 構造
にナノ加工を施し、量子井戸の歪緩和効果を
系統的に検討した。発光波長 510nm の平坦膜
量子井戸を、深さ 570nm までエッティングし
ながら、３種類のトップダウン・ナノ構造（ナ
ノストライプ、ナノホール、ナノピラー）を
形成した。ナノピラーではピラー径を 50nm

から 300nm まで変化させた。
これらのナノ構造の光学特性を評価した。

Fig.10 は PL 発光スペクトルのピラー径依存
性である。ピラー径を 130nm まで細くすると
ともに発光波長は短波長側に 51nm ほどシフ
トしたが、それ以上にピラー径を小さくして
もピーク波長は変化しなかった。一方、PL 積
分強度の温度変化から見積もった内部量子
効率は、平坦膜の 34％に比べてナノピラー構
造では 60％まで増加し、発光再結合時間も
20ns から 4.2ns まで短くなった。これらは、
ポストエッチングによって量子井戸内の格
子歪が軽減され、ピエゾ効果による振動子強
度の低下が抑制されたためと考えられる。

４．研究成果
窒化物半導体ナノコラム結晶をデバイス

応用するためのキーテクノロジーである MBE
法による選択成長法術を確立した。規則配列
InGaN/GaN ナノコラムの配置と直径による発
光色制御法が可能であることを見出した。こ
れらの技術を用いて、規則配列 LED の緑色域

発光を実現し、同一基板上に作製したナノコ
ラム LED 間で、コラム径によって発光色が変
化することを実証した。また、周期構造ナノ
コラムにおけるフォトニック結晶効果によ
る光励起誘導放出を観測し、発光波長がナノ
コラム配列構造定数によって青色域(440-
510nm)から緑色域(530-560nm)で変化するこ
とを確認した。規則配列 GaN ナノコラムの上
部に高 In 組成 InGaN 活性層(波長 1.31μm)
を成長し、引き続いて Mg ドープ InGaN 層を
形成して、pn 接合構造を作り、明瞭な整流性
と電流注入発光を確認した。Mo マスク選択成
長によって、高品質 InN マイクロ結晶を成長
し、PL 半値全幅 39meV、ピークエネルギー
0.627eV を得た。

これらの研究成果によって、ナノ結晶を用
いた窒化物半導体による赤色から近赤外域
における長波長光デバイス実現に向けた明
瞭な方向性を提示することができたといえ
よう。
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