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研究成果の概要（和文）： 
GaN ナノコラムは研究代表者が最初に発見した一次元ナノ結晶である。本研究では、ナノコラ
ムの選択成長法を改良し、コラム径 26nm の高密度・細線規則配列化に成功した。この手法によ
りコラム径を系統的に変化させてナノコラムを作り、貫通転位フィルタリング、ひずみ緩和、
In 組成揺らぎ抑制効果など、さまざまなナノ結晶効果を学術的に解明した。InGaN ナノコラム
で量子ドット効果を発現させ単一光子発光特性を得た。ナノ結晶効果は、ナノコラム発光特性
の改善に寄与し、波長 600nm・赤色域ナノコラムで 20％を超える内部量子効率を得た。Si 基板
上の InGaN ナノコラムの選択成長法を開拓し、ナノコラム LED のフリップチッププロセスを確
立し、高密度二次元 LED アレイ化への道を拓いた。また、多色集積型ナノコラム LED を作製し、
微小領域(10×10ｍ2)ナノコラムアレイの高密度集積化によって、ナノコラムの発光色を青色
から赤色まで制御して白色 LED 動作を得た。また、ナノコラム・フォトニック結晶効果を用い
て放射ビーム指向性の高いナノコラム LED を実証し、コラム径を面内で一次元的に変化させた
系でランダムレージングを起こし、スペクトル幅を広げて、スペックル抑制に適したレーザ特
性を得た。これらのデバイス技術は、低消費電力・次世代ディスプレイの実現に寄与しうる。 
 
研究成果の概要（英文）： 
GaN nanocolumns are one-dimensional nanocrystals, which had been discovered by the leader of this 
project. In this project, we have improved the method for selective area growth of the nanocolumns, 
resulting in the successful fabrication of densely packed, ordered fine-nanocolumn arrays with a 
nanocolumn diameter of 26 nm. Using this method, nanocolumn arrays with various nanocolumn 
diameters were prepared on the same substrate, following which we investigated various nanocrystal 
effects such as dislocation filtering, strain relaxation, and In compositional fluctuation suppression as a 
function of the diameter. Single photon emission characteristics were obtained based on the quantum dot 
effect observed in InGaN nanocolumns. The nanocrystal effects contribute to the improvement of the 
emission properties of the nanocolumns, and we observed an internal quantum efficiency of over 20% in 
the 600-nm-wavelength red-emission range of the nanocolumns. We developed the selective area growth 
of the InGaN nanocolumns on the Si substrates, and established the flip-chip process of nanocolumn 
LEDs, which paved the way for the development of high-density two-dimensional LED arrays. 
Multicolor-emission integrated nanocolumn LEDs were also fabricated; the high-density integration of 
the microscopic emission area (10×10 m2) nanocolumn arrays was performed by controlling their 
emission colors from blue to red, resulting in white-colored LED operation. Nanocolumn LEDs with a 
high directional radiation beam was demonstrated using the nanocolumn photonic crystal effect. The 
nanocolumn system was fabricated changing the nanocolumn diameter one-dimensionally along the 
in-plane direction. The random lasing occurred for the nanocolumn system, providing a broad lasing 
spectrum, which is suitable for speckle reduction. The nanocolumn-based technologies developed in this 
study will contribute to the fabrication of next-generation displays with low power consumption. 
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１．研究開始当初の背景 
窒化物半導体(InGaN 系)では、青から緑さ

らに赤色域へと長波長化とともに発光効率
が急激に減少し、赤色域では内部量子効率が
1％以下となって全く光らない。これは、
InGaN系ではIn組成比の増加とともに結晶欠
陥、内部電界、In 組成揺らぎが増加し、それ
が相乗的に作用して引き起こされるからで、
有効な解決法が見出されていなかった。半導
体光デバイスの歴史に学ぶと、このような材
料的限界に直面したとき、構造効果に活路を
見出してきた。 
研究代表者らは自己形成 GaNナノコラムを

最初に(1997 年に)創製し、ナノコラム研究分
野を先導してきていた。ナノコラムは直径が
数百 nm 以下の一次元ナノ結晶で、貫通転位
低減とひずみ緩和効果の発現が期待された。
これらのナノ結晶効果は、InGaN 系の課題解
決に有効と考えられ、ナノデバイスへの関心
が高まり、次々に研究が開始され、大きな潮
流が起こり始めていた。そこで産業的インパ
クトを生み出す InGaN系デバイスの材料限界
の突破に挑み、わが国発の研究分野で世界を
先導する水準を保持して、格段に優れた成果
を得るべく本研究を開始した。 
 
２．研究の目的 
 均一形状のナノコラムを規則的に配列し
た規則配列 GaN ナノコラム、ナノコラム細線
化で期待されるナノ結晶効果を学術的に解
明し、窒化物半導体デバイスが直面する材料
的課題の克服に挑戦し、革新的なエネルギ
ー・環境適合デバイスの基盤技術を開拓する。 
この研究目的を効率よく完遂させるため、

研究項目に課題をブレイクダウンして、問題
点を詳らかにし、解決策を探索する。 
 

(1)超細線化(コラム径<50nm)に挑戦し、超微
細・高精度ナノコラム結晶を実現する。 

(2)コラム径を系統的に変化させてナノ結晶
効果を学術的に探究し、InGaN 系発光デバ
イスの発光効率低下に対するナノ結晶効果
の寄与を学術的に解明する。 

(3)赤色発光ナノコラムの内部量子効率(IQE)
に寄与するナノ結晶効果を解明し、赤色 LED
高効率化の基盤技術を開拓する。 

(4)規則配列ナノコラムを基礎に Si 基板上の
ナノコラム LED/レーザ、InGaN 系面発光型
ナノコラムレーザの基盤技術を開拓する。 

(5)ナノコラムの発光色制御と設計法を確立
し、三原色ナノコラム LED の一体集積化を
実現し、微細領域ナノコラム LED アレイ化
技術を探索して、フルカラーディスプレイ、
白色半導体ランプの基盤技術を開拓する。  

(6)ナノコラム関連ナノ結晶(ナノウォール、
ナノプレートなど)の光応答特性、レーザ特
性を探求し、ナノ結晶効果を研究する。 

(7)細線 GaN ナノコラムを実現し、InGaN 量子
井戸(QW)を内在化させ、量子ドット効果を
探究する。 

 

３．研究の方法 
(1)ナノコラム細線化では、サファイア基板
上 GaN テンプレート上に形成したナノホー
ル Tiマスクパターンを選択成長マスクとし
て、RF プラズマ分子線エピタキシーによる
超微細・規則配列 GaN ナノコラムの選択成
長条件を確立する。微細ナノマスク作製が
キイとなるため、高性能な EBL とドライエ
ッチング装置を購入し整備する。 

(2)マスク径でコラム径を系統的に変化し、同
一基板上に複数の規則配列 InGaN/GaN ナノ
コラムを成長させる。フォトルミネッセンス
(PL)、時間分解 PL、断面透過型顕微鏡(TEM)、
EDX などで InGaN の発光・結晶特性のコラム
径依存性を明らかにして、コラム細線化によ
るナノ結晶効果の発現を解明する。 
(3) 赤色域発光ナノコラムを作製し、成長条
件の最適化を進め IQE 評価法を確立する。 
(4) AlN を成長核形成層として、Si 基板上の
GaN ナノコラム選択成長法を確立する。Si
エッチング除去によるフリップチップ(FC)
型ナノコラム LED を作製する。これによって
上下配線を可能とし、微小ナノコラム LED
の超高密度二次元配列化への突破口を拓く。
ナノコラム規則配列化によってフォトニッ
ク結晶効果を発現させ、高い放射ビーム指向
性をもつナノコラム LED を実現する。また、
面発光型レーザ発振を得るとともに、コラム
径を面内で変調させてランダムレージング
を起こしスペクトル幅を広げ、スペックルフ
リーレーザ特性を実証する。 
(5)規則配列 InGaN/GaN ナノコラムのコラム
径・周期を系統的に変化させ発光色制御メカ
ニズムを明らかにする。コラム径と周期の異
なる規則配列ナノコラムを配置して、多色発
光ナノコラム LED の一体集積化を実現し、微
細アレイ化により白色発光を探索する。 
(6)ナノコラム上 GaN プレートでウィスパリングギ
ャラリーモード発振を調べ、希土類（Eu）ドープ
結晶の高品質化を図り、新たなエッチング法を
開拓し、トップダウンナノ構造を作製する。 

(7) InGaN ナノコラムの PL 特性を測定し、量子ド
ット効果を調べる。  
 
４．研究成果 
(1) GaN ナノコラムの細線化 8)  
高密度で直径 50nm 以下の微細なナノホール
パターン上の GaN 選択成長では、成長核形成
が不均一に起こる。超細線・規則配列 GaN ナ
ノコラムの均一成長は、結晶工学における未
踏破域であった。本研究では、核形成を促進
させるための低温交互供給モードと横方向
成長が少ない高温同時供給モードを組み合
わせて、独自の二段階選択成長法を開拓し、
図 1に示すように、超高密度・細線規則配列
ナノコラムの成長(コラム径 D :26nm、密
度:3.2×1010cm-2)を実証した 8)。デバイス領
域（50×50μm2）に 80 万本ものナノコラムを
もつ高密度・規則配列ナノコラムで 30nm 以
下の細線化の実証は他の材料系でも例がな



 

図 1. 規則配列 GaN ナノコラムの細線化 

 
図 2. 貫通転位フィルタリング効果 

Axial 
InGaN

Core-shell 
InGaN

(b)(a)

DInGaN=DGaN

D0

Core-shell 
InGaN

Axial
InGaN

0 50 100 150 200 250
0

50

100

150

200

D
In

G
aN

 (n
m

)

DGaN  (nm)

DGaN=
245nm

DGaN=
130nm

 
図 3. 貫通転位フィルタリング効果 
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図 4. InGaN ナノコラムの内部量子効率測定 
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図 5. フリップチップ型 LED と発光スペクトル 

く、結晶工学に大きなインパクトを与えうる
成果が得られた。 
 

(2)ナノ結晶効果の学術的探究 1,3,6,12,13,15) 

規則配列化は本研究の独壇場で、ナノ結晶
効果のコラム径依存性を系統的に検討した。 
 

① 貫通転位の抑制効果 13) 
Si 基板上に GaN を成長させると、高密度の

貫通転位(1011cm－2)が入り、通常はこれを低
減化するのに苦労する。本研究ではこの GaN
バッファー層としてGaNナノコラム選択成長
を行い、高さ 0.3μm で平板状にナノコラム
を切り出してTEMによって転位伝搬メカニズ
ムを議論し、貫通転位フィルタリング効果の
コラム径依存性を世界で初めて解明した(図
2)。コラム径 250nm 付近から無転位ナノコラ
ムの発生確率が増加し、200nm 以下では無転
位となった。膜結晶では、密度1011cm－2の貫
通転位が、厚さ 0.3μm の薄膜成長で消滅す
ることはなく、ナノ結晶効果は結晶工学的に
も驚くべき特性を発現することが判明した。 

 
② 格子ひずみ緩和効果 1,3) 

GaN ナノコラム上 InGaN 成長ではひずみ緩
和効果のために臨界膜厚 hcが増大し、理論的
に、ある臨界コラム径以下では hcが無限大に
発散する。実験ではコラム径(DGaN=86~248 nm)
の GaNナノコラム上にIn組成比~30%の InGaN
ナノコラムを~400 nm 成長した。図 3(a)は成
長結晶の断面 TEM 像で、膜構造では hc<30nm
で不整合転位が入るが、ナノコラムでは高品
質の無転位結晶であった。DGaN <~130nm では
アキシャル型、コラム径の太い領域ではコア
シェル型 InGaN となる新たな成長現象を発見

した 3)。ひずみ極小化のため In 原子が成長中
にコラムトップを拡散し組成変調が誘起さ
れるためで、InGaN 発光特性に関与する表面
再結合とキャリア拡散効果を解明した 1)。 
 
(3)赤色域ナノコラム 18,19) 

波長 600nm で発光する InGaN/GaN 多重量子
井戸ナノコラム(図4(a)) のIQEを測定した。
本研究では励起 PL 積分強度と光励起強度の
比(PL 効率)の光励起密度依存性を求め(図
4(b))、低温 PL効率の最大値を IQE=100%とし
て室温IQEを算定する厳密な手法でIQE=22％

を得た 18)。また、表面プラズモン効果を発現
させ、波長 600nm で 5 倍の発光増強効果を確
認した。金属膜は発光層の近く形成する必要
があるが薄膜構造では難しい。ナノコラムで
は、電流注入機構とは独立にナノ構造側面に
金属膜を装着できるので、プラズモンは赤色
ナノコラム LED の高効率化に寄与しうる。 
 

(4)ナノコラム LED/レーザ基盤技術の開拓 
①Si 上ナノコラムとフリップチップ LED 9,14) 
2インチSi基板にスパッター法でAlN薄膜

を成膜し、これを成長核形成層として、Si 上
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図 6．AlGaN/GaN 多層膜反射鏡(DBR)上の 

一次元グレーディット構造ナノコラムレーザ 

への規則配列 InGaN/GaNナノコラムの成長法
を開拓した。LED 結晶を Cu-W 支持基板に貼付
けて、フリップチップ型ナノコラム LED を作
製した(図 5(a)) 9,14)。波長 553nm の緑色発光
が得られ、Si 除去も優れたナノコラム規則配
列が保持されており、大面積・上下配線化へ
の突破口が拓かれた。グラフェン/SiO2基板上
へのナノコラム成長に成功した 7)。グラフェ
ンは横方向導電性がよく、光の透過率も高く、
新たなデバイス構成ができ、将来のガラス基
板上ナノコラムデバイスが現実的となり、更
なる大面積化・高機能化への道が拓かれた。 
 
② スペックルフリー・ナノコラムレーザ 5) 

AlGaN/GaN 分布ブラッグ型反射鏡（DBR）上
に InGaN ナノコラムを成長させ、垂直方向の
光閉じ込め作用を導入して、光励起レーザを
実現した(図 6)。三角格子状(周期 250nm)ナ
ノコラム配列において、コラム径を一次元方
向で変化させた(93nm213nm)一次元グレー
ディット構造において、ランダムレージング
特性を確認し、広い発振スペクトル幅 32nm
を得た 5)。コントラスト比５％までのスペッ
クル抑制効果が予測され、スペックルフリー
レーザ開拓への道が拓かれた。 

③ 高指向性放射ビーム・ナノコラム LED16) 
規則配列ナノコラムのフォトニックバン

ド端における光回折を活用して、指向性の高
い鋭い放射ビームをもつナノコラム LED を実
現した(図 7)。黄色発光で放射角は±20度で
あったが、発光波長の安定性が高く、電流密
度変化 250A/cm2に対する波長変動幅は 0.2nm

以下である 16)。フォトニックバンド端波長の
コラムパラメータ依存性を実験的に調べ、
LED 結晶の設計条件を明らかにして、高指向
性放射ビーム LED を青、緑、黄、橙、赤色で
実証した。優れたビーム特性はレンズ系を簡
易化しディスプレイ応用に革新をもたらす。 
 
(5)発光色制御と多色集積型ナノコラム LED 
 
① 多色集積型ナノコラム LED 10,20) 
コラム周期と径を変化させて規則配列ナ

ノコラムを成長し、コラム径による発光色変
化を観測し、発光色制御メカニズムの理解を
進めた。4 種類のナノコラム LED を同一基板
上に成長させ、四色集積型ナノコラム LED を
実現した(図 8)。これらは L=300nm である。
一方、周期の異なる(L=350nm)接近した LED
ユニットから赤色発光が得られ、三原色 LED
の集積化の基礎技術が開拓された 10)。 

②ナノコラム微細アレイ化 
 項目①では面積 150×150m2の規則配列ナ
ノコラムのコラム径を変えて発光色制御を
行ったが、本項では、図 9(a)のように面積
10×10m2 ナノコラムのコラムパラメータを
変化させて 4つ配列したものをユニットとし
て、面内に敷き詰め、ナノコラム微細アレイ
化を実現した。各微細領域は異なるピーク波
長で発光し、直径 100ｍ領域に電流注入した
ところ、青色から赤色域にブロードに広がっ
たスペクトルとなり、白色発光が得られた。 

 
(6)ナノコラム関連ナノ結晶 2,4,11) 

GaN ナノコラム上に成長した六角形 GaN マ
イクロディスクのウィスパリングギャラリ
ーモード発振の解析を行い、環境センシング
応用性を明らかにした 11)。 
MBE成長自己形成GaNナノコラムにEu添加

を行い、高濃度 Eu 添加でも発光特性が劣化
しにくいナノ結晶効果を実証した。Eu 添加
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図 7．放射ビーム指向性をもつナノコラム LED 
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GaN ナノコラム LED の赤色発光動作に成功し
て、ピーク波長 620nm、半値幅 7nm のシャー
プなスペクトルを得た。電流変化による波長
シフト量は 0.2nm と小さく、波長安定性の高
い新たな発光デバイス潜在性を示した 2)。 
 GaN の熱分解反応を利用する水素雰囲気異
方性熱エッチング(HEATE)法を開発し、ディ
スク径 10-12nm の極微細 InGaN ナノディスク
のエッチング作製に成功した 4)。この微小ナ
ノ構造でも明瞭な室温青色 PL発光がみられ、
HEATE 法の低損傷エッチング性が示された。 
 
(7)InGaN ナノコラムの量子ドット効果 6) 

単一の InGaN ナノコラムの低温(20K)顕微
発光分光では、線幅 300μeV 程度の狭線発光
が見られ (図 10(a))、量子ドット的な電子状
態を持っていることが確認された。そこで、
単一光子発生判定のために HBT自己光強度相
関測定を実施した。図 10(b)のように明瞭な
アンチバンチングが観測され、指標となる
g(2)(0)は生データで 0.52 であった 6)。本試料
では他の局在状態、連続状態からの発光が残
存しており、これを除去すると、g(2)

corr(0)＝ 
0.39 となり、単一光子発生していることが実
証された。この結果、高温動作可能、集積化
可能な単一光子通信素子としてのナノコラ
ムの有望性を強く示唆する成果を得た。 
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