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１． 研究目的 

プロジェクト内の結晶成長チームが作製する半導体ナノ構造の光物性を詳細に研究

し，発光メカニズム，発光効率，光励起キャリアのダイナミクスなどに関する知見を

得る．これら得られた結果を結晶成長チーム，デバイス作製チームと共有することに

より，新規ナノ構造によるデバイス創成を進める．また，研究室独自で作製している

無機有機ハイブリッド物質のナノ構造についても，同様に詳細な光物性の研究を行い，

新規ハイブリッド材料による光学デバイスへの道を切り拓く． 

２． 研究方法 

 現有のフェムト秒光源と種々の分光システムを用いて，発光時間分解分光，非線形

分光などの光学測定を主な研究方法とする．対象とする物質がナノ構造なので，測定

の際には顕微分光システムを採用することが多くある．物質の持つ基礎物性を測定す

るために，クライオスタットを用いた低温での測定も行う． 

 上記のように実験的研究が主であるが，ナノ構造の配列効果などを研究する際には，

フォトニックバンド構造や光の局在効果などに関する，数値計算的な研究も精力的に

行う． 

 

３． 研究成果 

３．１ ナノコラム配列効果による光局在とフォトニック効果 

コラム径数 100nmのナノコラムは可視光領域に対してミー散乱共鳴を起こす。したが

って、ランダムに配列したナノコラムでは、光のアンダーソン局在が起き、ランダムレー

ザーとして発振する可能性がある。実際に GaNナノコラムを用いて、いくつかの試料で

強く光励起すると、ランダムレージングが観測された。実際のサンプルにおけるナノコラ

ムの配置から、光局在の程度を計算したところ、局在とランダムレージングが明確に対応

していることが確認された。さらに，ランダム配列を人工的に作成することで，システム



サイズ・充填率などのパラメータとランダムレージングとの関係を実験的にも詳細に調べ

ることも可能となった。 

 光局在については、詳細な数値解析を行い、

光局在の全体像を示す擬ギャップマップの作成

や、単一パラメータスケーリング則に従うこと

などを明らかにした。さらに、GaNナノコラム

の上部に配置した InGaN量子井戸を光局在のア

ンテナとして利用し、そこからの発光を近接場

顕微鏡で測定することにより、光のアンダーソ

ン局在を直接観測することにも成功している。

図１が直接観測の例であり、所々に光強度が強く現れるスポットが現れていることがわか

る．このスポット分布の統計的解析を行ったところ，図２に示すように，薄膜とナノコラ

ムでは強度分布が異なることがわかり，このスポットは光局在に由来していることが確認

された。  

 また、ナノコラムを規則配列すると、2次元フォトニック効果を利用した誘導放出お

よび光励起レーザー発振も観測できる。図３は、三角格子に規則配列した試料を光励起し

た発光スペクトルである。弱励起では、In組成ゆらぎに由来するブロードな発光が観測さ

れるが、励起を強くしていくと、フォトニックバンド端からのレーザー発振が観測される。

図４はレーザー発振しているときの時間分解スペクトルである。これは、ナノコラムでも

フォトニック効果を利用した面発光レーザーが実現できることを示唆しており、黄色から

赤色領域での電流注入型レーザー発振に期待を持たせる成果である． 

また，規則配列ナノコラムに配列のゆらぎが導入された場合の光学特性についての比較

を行い，フォトニックレーザーからランダムレーザーのクロスオーバー領域の研究を行っ

た．図５は２種類の規則配列試料の SEM像と光励起したときの発光スペクトルである．



どちらの試料も強励起による誘導放出が確認され，フォトニックバンド端によるフォトニ

ックレーザーになっているように見える．ただし，SEM像ではわかりにくいが，Sample1

にはゆらぎが含まれており，SEM像の空間フーリエ変換を行うと，その違いが明瞭にな

る（図６）．二つの試料の発光像の空間分布を測定すると，ゆらぎがない方は，どの場所

でも同じ発光スペクトルなのに対し，ゆらぎが入っている方は，場所ごとに発光スペクト

ルが異なることがわかる．つまり，ゆらぎの導入により，部分的に光局在が起こり，フォ

トニックレーザーから，ランダムレーザー的な振る舞いへ移行しているクロスオーバー領

域を見ていることが確認された． 

 

 

 



 

 

 

 

 



 

 

３．２ InGaN ナノコラムの光物性 

図 ７に模式図を示すように、InGaN では In 組成揺らぎによりポテンシャルの低エネル

ギー側に多数の谷が存在し、この谷に局在したキャリアからの輻射再結合が支配的である。

この領域の状態密度は指数関数 exp (E/E0)と表されることが知られており、Localized State

と呼ばれている。また、Localized State

の高エネルギー側には、局在状態間で

キャリアが移動できるような領域

Transition Region が存在する。そして、

キャリアが自由に動ける Extended State

と Localized State との境界を Mobility 

Edge という。E0の値は In 組成揺らぎ

の指標となるため、試料の品質を評価

する上で重要な物性パラメーターの 1

つである。 

これまで E0の見積もりは



Photoluminescence (PL) 測定、Time-Resolved PL (TRPL) 測定、PL Excitation (PLE) 測定など、

様々な方法で行われているが、複数の方法で見積もった値を比較したという報告はされて

いない。そこで我々は緑色領域で発光する InGaN/GaN 規則配列ナノコラムを用い

て PL, TRPL, PLE 測定の結果からそれぞれ E0を見積もり、その妥当性について議論するとと

もに、局在したキャリアのダイナミクスについて考察した。 

今回用いた試料ではナノコラムが約 400 μm の範囲に成長しているため、顕微分光法を

用いて実験を行った。PL および TRPL 測定には Ti:S レーザーの第 2 次高調波を励起光とし

て用いた。波長は 400 nm、パルス幅は約 200 fs、繰り返し周波数は 100 kHz である。また、

定常状態の PL 測定も並行して行うために、CW 光源として 410 nm の InGaN レーザーダイ

オードも用いた。PLE 測定にはキセノンランプの波長切り出しを用いた。半値幅は約

10nm である。 

 試料は InGaN/GaN 規則配列 MQW ナノコラムを用いた。井戸層は 6 nm、障壁層は 18 

nm であり、井戸数は 3 層である。また、コラム径は約 150 nm、コラム周期は 400 nm で

ある。測定は基本的に液体ヘリウム温度（5 K）で行い、必要に応じて温度を変化させた． 

図８(a)は CW 励起による PL スペクトルを縦軸を対数で表示したものである。スペクト

ルの低エネルギー側に着目すると、強励起で傾きが一定になっていることがわかる。これ

は In 組成ゆらぎに由来する状態密度の指数関数的な裾を反映しているものである。図８ 

(b)は exp (E/E0) のフィッティングにより見積もられた指数関数の傾き E0の励起強度依存性

であり、~ 102  W/cm2で E0が一定になっている。5 K と室温（RT）で同程度の値を示したこ

とから、励起子-フォノン相互作用による吸収端の指数関数的な裾 Urbach-tail の影響はな

く、In 組成ゆらぎによる状態密度だけを反映していると考えられる。本実験で用いた試料

では E0 ~ 47meV であった。 



 図９(a)は 5K における PL スペクトルの励起波長（エネルギー）依存性であり、白丸でピ

ーク位置をマークしてある。(b) は 2.75 eV で励起したときのピーク位置からのシフトをプ

ロットしている。~ 2.5  eV 以下の励起エネルギーでピークのレッドシフトが大きくなって

いるため、局在状態と非局在状態の境界である Mobility Edge がおよそ 2.5 eV であることが

わかる。図８ (a)の PL スペクトルと比較するとスペクトルのほとんどの成分が Mobility 

Edge 以下に存在し、ナノコラムでも局在状態からの発光が支配的であることが確かめら

れた。 

 図 10 は Stretched 指数関数によって算出される平均緩和時間 τmeanのエネルギー依存性

である。キャリアが局在状態の外に漏れ出さない強度で励起した。緩和時間のエネルギー

依存性は 

τmean(E) = τrad/(1 + exp (Eme’ -E/E0’)) + τoffset (1) 

でフィッティングすることができ、Eme’は

Mobility Edge を、E0’は In 組成に由来する指数関数

の裾を反映するとされている。フィッティングの

結果、Eme’ ~ 2.2 eV, E0’ ~ 30 meV と見積もられたが、

これらはそれぞれ PLE と PL による見積もりと値が

一致せず、評価しているエネルギー領域も異なる。

低エネルギー側では、局在が深くなることや、移

動の終状態の減少によりキャリアの移動の割合が

減少したことによって緩和時間が長くなると考え

られるため、この Eme’, E0’の見積もりは Localized 



State の指標ではなく、Transition Region の大きさと中心のエネルギーを反映していると考

えられる。 

３．３ GaN ナノコラムの光物性 

窒化ガリウム(GaN)の光学特性は 30 年以上に渡って議論されており、また GaN は紫外お

よび青色の光学デバイスへの応用に適した物質として注目されてきた。過去の研究におい

ては薄膜試料に関する方向が殆どであったのに対して、近年ではナノサイズ結晶のもつ新

規特性が注目されている。これら GaN ナノ結晶は、ナノサイズ効果に起因した興味深い

物理現象を調べる恰好の舞台である。 

我々が研究対象としている GaN ナノコラム結晶は貫通転位密度の低下などによって高

い発光効率を示すことが報告されているが、そのサイズ効果に起因した光学特性は十分に

理解されていない。我々は GaN ナノコラムの光励起物性、特にコラム径の依存性に着目

して研究を行っている。以前に我々は、自己形成された不規則配置の GaN ナノコラムに

おける励起子や励起子分子のコラム径依存性を観測した。しかしながらその測定では、径

サイズのばらついた結晶集団からの平均化された光応答を観測していた。 

我々は今回、規則配置された GaN ナノコラム試料における光励起特性のコラム径依存

性について報告する。測定を行った規則配置試料は均一なコラム径を有し、およそ 50 

nm から 200 nm までのものを対象とした。 

 

コラム結晶が成長している領域は 150 μm 四方と小さいため、我々は自作の顕微分光系

を用いて観測を行った。対物レンズを通して光励起領域をモニターすることで、試料位置

を正確に調整した。今回報告する結果は、全て液体ヘリウム温度（T = 5 K）において測定

を行った。 



励起光源には中心波長が 320 nm、パルス幅が約 200 fs、そして繰り返し周波数が 100 

kHz のフェムト秒パルスレーザーを用いた。この中心波長は、GaN のバンドギャップエネ

ルギーより高エネルギーになるように選択した。励起光は焦点距離 100 mm のレンズを通

して試料に集光した。対物レンズを通さなかったのは、励起強度分布をより均一にして正

確なキャリア密度依存性を観測するためである。スポットサイズは約 30 μm であり、その

広い空間領域からの発光を対物レンズで集光したので、測定した結果はおよそ 104のコラ

ム結晶集団からの発光を足し合わせたものとなる。 

今回測定した試料は大きく分けて 2 種類ある。1 つは GaN 基板上にコラム結晶を成長さ

せたもので、もう 1 つは Si 基板上に成長させたものである。前者は最小で約 30 nm のコ

ラム径が実現できるが、励起レーザーによる試料損小閾値が小さいという欠点がある。一

方で後者はコラム径を 200nm 程度までしか小さくすることができないが、損小閾値が高

いという特徴を有する。この損傷の詳細は不明だが、励起レーザーにより発生した熱がコ

ラム結晶から逃げにくいことが原因だと推察している。 

GaN 基板コラムについては主に 5 つの試料を測定した。コラム間隔はいずれも 300 nm、

高さはおよそ 500 nm、直径は約 57 nm から 239 nm までと幅広く変化させている。図 11

は GaN 基板コラム試料の SEM 写真である。Si 基板コラムについては 1 試料のみを測定し

た。コラム間隔は 250 nm、直径は約 219 nm である。図 12 は Si 基板 GaN コラム試料の

SEM 写真である。 

我々は上で述べた基板の特性から、2 種類の試料を使い分けて測定を行った。GaN 基板

上のコラム結晶では、低キャリア密度における基礎光学特性のコラム径依存性を調べた。

また Si 基板上の試料では、強励起における励起子多体効果の観測を行った。 



図 13(a)は広波長域における発光スペクト

ルのコラム径依存性であり、欠陥発光のピ

ーク強度で規格化してある。3.47 eV 付近は

励起子発光であり、3.2 eV 近傍で最大強度

を示す欠陥発光はドナー‐アクセプター対

（donor-accepter pair : DAP）に起因した成分

である。なお、GaN 基板からは 1.9~2.5 eV

にイエローバンド発光を観測したが、コラ

ム結晶からは観測されなかった。図 13(b)は

励起子発光と欠陥発光の積分強度比である。

励起子成分は 3.42~3.55 eV までを積分し、

欠陥成分は 2.55~3.35 eV までを積分した。

この図から、コラム径減少とともに励起子

発光の割合が急激に大きくなることが分か

った。これらの結果から、コラム径が小さ

くなるとナノ結晶効果によって結晶品質が

高くなっていることを明確に示された。 

結晶品質に関する上記の結果に加えて、

我々は励起子発光成分の発光効率に着目し

て、そのコラム径依存性についてまとめた。

図 14(a)は励起子発光のみの狭い波長域に着

目した発光スペクトルのコラム径依存性で

ある。縦軸の値は各試料のコラム充填率で

規格化してある。図 14 (b)は、図 14(a)にお

けるスペクトルデータから強度を積分してまとめた結果であり、最大効率で規格化してあ

る。これらの結果から、100 nm より大きなコラム径においては、径の減少に伴って発光

効率が増加しているのが分かる。一方で 100 nm 以下になると、一転して効率が急激に減

少するのが分かる。 

図 13 では、コラム径が小さくなると欠陥密度が減少するという分かりやすい結果であ

ったが、ここでは 100 nm を境界として振るまいが大きく変化した。コラム径が小さくな

ると結晶品質は良くなるが、その一方でコラム体積に占める表面不活性層の割合が大きく

なり、またコラム中心部から結晶表面までの距離も小さくなる。それによって、100 nm
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図 13．(a) 欠陥発光のピーク強度で規格

化した PL スペクトルのコラム径依存

性。縦軸は対数表示である。(b) 各コラ

ム径での励起子発光と欠陥発光の積分強

度比。破線は振る舞いが見やすくなるよ

うに引いた曲線である 



以下では徐々に表面非輻射再結合が支配的なると推察できる。すなわち、発光効率は結晶

品質と表面非輻射過程とのバランスで決定されると考えられる。 

欠陥発光および励起子発光のコラム径依存性に加えて、我々は 1 次の LO フォノンレプ

リカ（以下、1-LO と表記）にも着目した。図 15(a)は 1-LO のコラム径依存性であり、約

3.47 eV の励起子発光ピーク強度で規格化してある。LO フォノンレプリカの発光は、励起

子と LO フォノンが相互作用を起こした結果として生じる現象である。励起子から LO フ

ォノンにエネルギーが移行し、その分だけ低エネルギー側から発光する。GaN における

LO フォノンのエネルギーは約 92 meV であるという報告から、3.37~3.40 eV にある成分は

1-LO であると断定した。2 次や 3 次のレプリカも発生するが、発光強度が欠陥発光より小

さく不鮮明なので、今回は 1 次のレプリカのみに着目した。図のコラム径依存性から、径

が小さくなるにつれて急激にこの 1-LO 成分が減っていることが分かる。 

この結果についてより詳細に確認するため、周期 300nm のコラムに加えて周期 200nm

のコラムに関する結果も合わせて調べた。励起子ピーク強度と 1-LO ピーク強度の比をと

るのが良さそうに思えるが、3.47 eV 付近の自由励起子発光の低エネルギー側である

3.45~3.46 eV には欠陥に起因した束縛励起子発光があるので、ピーク強度の値は 1-LO と

束縛励起子の成分の和になってしまう。しかしながら、自由励起子と束縛励起子および 1-

LO をそれぞれフィッティングして分離するのは難しい。そこで、今回は束縛励起子発光

のさらに低エネルギー側の 3.41 eV 付近にある極小値と 1-LO 成分の最大値との比をとる

ことにした。これによって 1-LO成分の大きさを抽出した結果を図 15(b)に示した。この結

果から、コラム径が小さくなるにつれて 1-LO 成分が小さくなっていることが改めて明ら

かになった。同様のサイズ依存性については ZnO ナノワイヤーおよび ZnMgO パウダーに

おいて報告されている。 



GaN ナノコラム試料の場合、1-LO 過程の始状態と終状態における励起子の波数および

LO フォノンの波数が、いずれもコラム径の逆数よりも大きくなっている。それによって

各状態は僅かな量子効果による離散化の影響を受け、励起子－フォノン相互作用の遷移確

率低下が生じたと推察した。すなわち、コラム径の減少で量子効果の影響が大きくなり、

LO フォノンレプリカの発生確率が小さくなると考えられる。これらの結果から、100 nm

程度の径サイズ変化が光物性に影響を与えることが明らかになった。 

我々は Si基板 GaNナノコラムの高キャリア密度における発光測定も行った。図 16には

発光スペクトルの励起強度依存性を示したが、励起子分子、2 つの励起子‐励起子散乱

（P 発光）、電子正孔プラズマ（EHP）、といった複数の励起子多体効果を観測した。

GaN においてこれほど多くの多体効果を 1つの試料において同時に観測できた報告は多く
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図 14．(a) 励起子発光成分のコラム径

依存性。縦軸はコラム充填率で規格化

してある。(b) 最大値で規格化した発

光効率のコラム径依存性。破線は振る

舞いが見やすくなるように引いた曲線

であり、フィット曲線ではない。 
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図 15．(a) LO フォノンレプリカに着目

した発光スペクトルのコラム径依存

性。縦軸は励起子発光ピークで規格化

してあり、また対数表示にしてある。

(b) LO フォノンレプリカ成分の最大強度

と、励起子発光との間にある極小強度

との比。周期 300 nm の試料だけでな

く、200 nm の結果も加えてある。 



ないので、この試料は励起子多体効果を研

究するのに非常に適した系であると考えら

れる。 

図中における 1 つの P 発光は高い励起子

密度において励起子 2 体散乱によって生じ

た発光である。P(n=∞)は励起子の一方が電子

と正孔に乖離して、もう一方がその分だけ

低エネルギー側から発光したものである。

励起子発光とのエネルギー差は励起子束縛

エネルギーに相当するが、本試料では約 22 

meV と見積もられた。また、励起子分子の

発光ピーク波長からは励起子系の試料温度

を見積もることが可能であり、強励起に伴

って温度が上昇する様子が分かる。 
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