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研究成果の概要（和文）：本研究では窒化物半導体ナノ結晶を対象として、以下について研究を進め明らかにした。
(1)薄膜に比べてナノ結晶の内部量子効率と取り出し効率が高く、それによって外部量子効率も非常に高くなることを
確認した。(2)InGaN/GaN試料のキャリアダイナミクスから局在深さを見積もり、発光効率との関係性を明らかにした。
またGaN試料の結晶サイズ依存性を評価し、励起子‐フォノン相互作用にナノサイズ効果が発現することを見出した。(
3)集団配列効果に起因した誘導放出現象という光機能を観測し、時分解分光と空間像および角度依存から発振メカニズ
ムを直接観測した。また構造ゆらぎの影響についても明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have researched optical properties of nano-sized nitride columnar 
semiconductors and demonstrated three items as described below.
(1) Both of internal quantum efficiency and light extraction efficiency of the nano crystals are higher 
than those of film samples, then nanocolumns show very high external quantum efficiency. (2) We estimated 
depth of localized states for InGaN/GaN samples, and defined a clear relationship between the depth and 
the emission efficiency. We measured additionally crystal size dependence of GaN nanocolumns, and we 
found nano-size effects in the exciton-phonon interaction. (3) We detected stimulated emission via an 
array of the nano crystals, and observed directly the oscillation mechanism through time-resolved 
spectroscopy, real spatial images, and wavenumber spatial images. Furthermore, we evinced the influence 
of structural fluctuation on the column arrays.

研究分野：半導体の光物性、ナノ構造による光制御

キーワード： 窒化物半導体　キャリアダイナミクス　量子効率　取り出し効率　励起子‐フォノン相互作用　励起子
多体効果　誘導放出　ランダムレージング
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１．研究開始当初の背景 

(1) 研究背景 

ワイドギャップ半導体は、励起子束縛エネ
ルギーが大きい為に室温でも安定に励起子
が形成され、興味深い励起子物性を示すこと
が知られている。また紫外域や可視域の発光
デバイスとしても期待され、近年の結晶成長
技術の向上により活発に研究が行われてい
る（D. Hirano and Y. Kanemitsu, J. Lumin. 128, 

712 (2008).）。研究代表者はその中でも、直径
100nm から 1μm 程度、高さ約 1μm の柱状結
晶である窒化物半導体ナノコラム（M. 

Yoshizawa, et. al, Jpn. J. Appl. Phys. 36, L459 

(1997).）に着目し、研究対象試料として選択
した。ナノコラムでは、円柱結晶を窒化ガリ
ウム（GaN）や窒化インジウム（InN）、ある
いは混晶の窒化インジウムガリウム（InGaN）
にすることができ、さらにそれらの多重量子
井戸の形成も可能である。この試料は、ナノ
サイズ効果によって結晶品質向上を阻んで
いた貫通転移が軽減された高品質な結晶で
あり、通常薄膜に比べ発光効率が高い。 

ナノサイズ物質の光学的・電気的な特性は、
その物質の大きさや形状によって大きく変
化し、バルク結晶にはない新奇な特性を示す。
そのため、多くの分野で革新的な機能を生み
出す材料として期待されている。これまで研
究代表者は、波長可変フェムト秒レーザーを
用いた時間分解分光によって、GaN ナノコラ
ムにおける励起子多体効果の光学特性を研
究し、さらにそれらのナノサイズ効果の影響
を調べてきた（K. Kouyama, M. Inoue, Y. Inose, 

et. al, Phys. Stat. Sol. C 6, 141 (2009).）。 

自己形成されたナノコラム試料はナノ結
晶がナノスケール間隔でランダムに配置し、
全体としてナノ構造を形成するという特徴
もある。ナノコラムの高発光効率の原因には、
そのような集団配列効果によって生じる光
局在現象（光のアンダーソン局在）（Aegerter, 

J. Opt. Soc. Am. A 24, 23 (2007).）の寄与が考え
られたので、光伝播特性について詳細に評価
を行って紫外から可視域で光が強く局在し
得ることを明らかにした（Y. Inose, et. al, Phys. 

Rev. B 82, 205328 (2010).）。また、そのような
局在状態に利得媒質を合わせることでラン
ダムレージングという誘導放出現象も実現
されるが（Wiersma, Nature 390, 671 (1997).）、
ナノコラムにおいては結晶自体の光学利得
を利用したランダムレージングの観測に成
功した（M. Sakai, Y. Inose, et. al, Appl. Phys. 

Lett. 97, 151109 (2010).）。 

(2) 研究概要 

研究開始以前に対象としてきた自己形成
型のナノコラム試料は、コラム毎に直径が異
なり、また InGaN については組成比のばらつ
きも生じるために、基礎光学特性の解明にと
って大きな障害となっていた。しかしながら、
現在では図１に示すように位置制御型のナ
ノコラム成長法が確立され（K.Kishino, et. al, 

J. Cryst. Growth 311, 2063 (2009).）、コラム径
や組成比の均一化が実現されている。当研究
では、新たな位置制御技術によって作製され
た均一な高品質試料を研究対象とする。 

位置制御型の試料では、コラム径が 100nm

を下回るような結晶も作製されつつある。こ
のようなサイズの半導体結晶は、ナノワイヤ
ーとバルクの中間的な領域に当たり、キャリ
ア間の有効距離と結晶サイズが同程度とな
る。そこで本研究では、波長可変フェムト秒
レーザーを用いた時間分解分光によって、高
品質なナノサイズ半導体中の励起子物性が
受けるナノサイズ効果の解明を中心として、
新しい物性の発現を目指す。また、キャリア
が高密度になった状態では、キャリア同士の
反発や衝突に起因する動的相関がキャリア
ダイナミクスに強く影響することが予想さ
れる。多数キャリア間の動的相関は興味深い
研究内容であり、光物性分野の中心的な研究
対象とされている。本研究では新規試料を用
いて、これまで構造の不均一性に隠れていた
これらの光学現象の新たな発見に努める。 

近年の窒化物半導体では、発光の高効率化
とデバイスへの応用研究が急速に進んでお
り、内部量子効率や光の取り出し効率を定量
的に評価する必要も生じている（S. Watanabe, 

et. al, Appl. Phys. Lett. 83, 4906 (2003).）。本研
究では、キャリアダイナミクスのナノサイズ
効果を探求すると同時に、量子効率などの定
量的な評価を行っていく。 

ナノコラム径と同程度の間隔で規則配置
したナノコラム試料には、フォトニック結晶
としての側面もある。配置が規則的になった
ことで、ランダム配置に比べて光と電子との
結合が強くなり、強励起状態では分布帰還型
（distributed feedback : DFB）の誘導放出（M. 

Imada, A. Chutinan, S. Noda, M. Mochizuki, 

Phys. Rev. B 65, 195306 (2002).）が生じ得る。
また、上下に分布ブラッグ反射（distributed 

Bragg reflector : DBR）構造を形成するなどす
れば、新しい原理に基づく発振現象であるポ
ラリトンレーザー（L. V. Butov, Nature 447, 

540 (2007).）が実現可能である。本研究では、
バルク試料では実現できないこのような新
規光機能の開発に向けた道筋を探る。 

 

3 μm
 

図１．位置制御型の InGaN/GaN 多重量子
井戸ナノコラム結晶。 



 

 

２．研究の目的 

本研究では、高品質な窒化物半導体ナノコ
ラム試料を研究対象として、主に以下の３つ
の目的に向かって研究を進めてきた。 

(1) 発光効率の定量測定から発光デバイス
としての特性を評価する。 

(2) ナノサイズ物質における空間的・時間的
なキャリアダイナミクスを調べ、励起子
物性のナノサイズ効果の解明を目指す。
また、高密度励起状態における光学現象
を探求する。 

(3) 集団配列効果で生じる光機能を開拓し、
ナノコラム試料の応用研究へと繋げる。 

 

３．研究の方法 

(1) 研究体制 

本研究では、ナノコラム試料の高品質化を
目指す「試料作製」、半導体の光学応答を実
験により評価する「光学測定」、集団配列効
果による光伝播現象やナノ結晶における励
起子の振る舞いを計算から求める「数値解
析」という３班が協力して、効果的に研究を
進めてきた。 

(2) 研究方法 

以下では、本研究において構築する３つの
特徴的な研究手法について説明する。 
特徴的な手法の１つは顕微分光系である。

ナノコラム試料は、100μmから 200μm四方の
領域内に結晶を規則的に成長させるが、その
ようなマイクロサイズのパターンが基板上
に複数配置されている。そこで、このような
微小パターン内の試料から正確な光学応答
を抽出するために図２のような顕微分光系
を構築した。その上で、顕微分光系とフェム
ト秒レーザーを組み合わせることによって
時空間分光を可能にして、キャリアの密度依
存や温度依存、光子系との結合を評価した。 

２つ目は角度依存性測定系である。ナノコ
ラム試料では、その集団配列効果によって光
のバンド構造が形成され、強励起下において
は誘導放出現象の発現が期待された。バンド
構造に対応した周波数・角度で増幅された光
が放出されることになるので、発光の角度依
存性を測定することによってそのような配
列効果を評価した。研究開始当初は、放物面
ミラーを用いた系の構築を計画していたが、
顕微分光系において実空間のフーリエ変換
像をモニターできるようにした。 

３つ目は数値解析である。ナノコラム試料
の集団配列効果を評価するためには電磁場
解析も必要である。定常状態でのバンド構造
と電磁場空間分布は、平面波展開（plane wave 

expansion; PWE）法（M. Plihal. and A. A. 

Maradudin, Phys. Rev. B 44, 8565 (1991).）を使
用した。また、パルス光が入射された際の電
磁場の振る舞いや誘導放出現象のシミュレ
ーションは、時間領域の解析手法である時間
領域差分（ finite difference time domain : 

FDTD）法（A. Taflove and S. C. Hagness, 

Computational Electrodynamics: The Finite- 

Difference Time-Domain Method, Artech House, 

Norwood and MA, 3rd edition (2005).）を用いた。 

 
４．研究成果 
本研究では窒化物半導体の高品質ナノサ

イズ結晶を対象として、(A)発光効率から発光
デバイスとしての特性を評価、(B)キャリアダ
イナミクスとナノサイズ効果の解明、(C)集団
配列効果により生じる光機能の開拓、という
３つを主な目的として研究を進めてきた。 

(A)では構築した顕微分光系にＣＷレーザ
ーを組み合わせて内部量子効率の評価を行
い、図３(a)に示したように良質薄膜に比べて
ナノコラム試料が約３倍と高効率であるこ
とが明らかになった。これは即ちコラム結晶
が高品質であることを示している。さらに全
角度に放射された光を検出する積分球を用
いた新たな光学測定系を構築して、実験的に
取り出し効率を算出することに成功した。こ
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図３．室温における InGaN/GaN 試料の(a) 

内部量子効率の励起密度依存性、(b)光取り
出し効率のコラム充填率依存性。 
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図２．顕微分光系。必要に応じて、空間切り
出しや角度分布モニターが出来るようにし
てある。 



 

 

ちらについては図３(b)に示すような明確な
コラム周期依存性が得られ、ナノコラム試料
は最大で薄膜の３倍と高い効率を示すこと
が分かった。これは試料形状に起因したもの
であり、ナノ結晶という形状効果の結果であ
る。以上の結果を合わせると、デバイス評価
にとって重要な指標である外部量子効率は、
最大で良質薄膜よりもおよそ１桁も大きく
なり得ることが分かった。またこれらの検証
から、これまで広く用いられてきた内部量子
効率算出方法が不適切であることも明確に
なった。なお図３(a)において量子効率が下が
る原因としてオージエ効果や吸収飽和など
が挙げられているが、表面非輻射再結合が支
配的な要因であることが判明した。 

(B)においては、顕微分光系にフェムト秒パ
ルスレーザーを組み合わせて InGaN/GaN試料
の時間分解分光を行った。効率測定とも合わ
せた解析から、励起密度上昇とともに非輻射
中心へのキャリアトラップ、内部電場の遮蔽、
表面非輻射再結合に起因した非輻射レート
増加など、キャリアダイナミクスの基本的な
振る舞いを明らかにした。また多角的な光学
測定によって InGaN のエネルギー分布を明
らかにした結果が図４である。図は上から発
光スペクトルと PLE （ photoluminescence 

excitation）スペクトルおよび緩和時間スペク
トルであり、① 状態密度が指数関数的に変化
して緩和時間が大きな 一定値を示す
Localized State、③ 状態密度が一定で緩和時
間が小さくキャリアが自由に動ける Extended 

State、② 状態密度が緩やかに変化して緩和時
間が大きく変化する Transition Region、とい

う３つのエネルギー領域に分類されること
が示された。また Localized State と Extended 

State の局在深さを定量評価し、発光効率に与
える影響を明らかにした。 

また InGaN に加え、組成揺らぎのない GaN
試料の結晶サイズ依存性も評価した。図５(a)

からは結晶サイズが小さくなると結晶品質
が向上すること、図５(b)からは直径 100 nm

以下では表面非輻射再結合が支配的になる
ことが判明した。図５(c)は励起子の LO フォ
ノンレプリカ成分の大きさを表したもので、
結晶サイズ減少によって励起子‐フォノン
相互作用が小さくなるという顕著なナノサ
イズ効果の発現を見出した。また特徴的な励
起子多体効果の観測にも成功した。 

(C)については図６(a)に示したように、フェ
ムト秒パルスレーザーによる強励起下にお
いて InGaN/GaN 試料で誘導放出現象を観測
した。数値計算との比較から、この現象が集
団配列効果に起因した分布帰還機構によっ
て生じていることが明らかになった。また空
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図４．低温における InGaN/GaN ナノコラム
の(a)片対数発光スペクトル、(b)PLE スペク
トル、(c)緩和時間スペクトル。 
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図５．低温における GaN ナノコラムのコラ
ム径依存性。(a)欠陥発光に対する励起子発
光の成分比、(b)励起子成分の発光効率、
(c)LO フォノンレプリカ成分の大きさ。 



 

 

間フィルターを用いた測定から、この現象は
結晶と真空との高い屈折率比によって構造
ゆらぎに敏感であり、ゆらぎが大きいと光局
在に起因したランダムレージングに近い振
る舞いを示すことを明らかにした。また発光
の実空間と波数空間像（図６(b)など）および
偏光依存性から、試料内で発生している分布
帰還メカニズムを直接的に観測することに
成功した。 
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