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研究成果の概要（和文）：  
波長250nm-350nm帯の深紫外発光ダイオード（LED）は、殺菌、浄水、医療分野、白色照明

、生物分野などの幅広い分野での応用が期待されている。本研究では、パルス供給結晶成長法を

用いた窒化アルミニウム（AlN）の低貫通転位密度の低減、InAlGaN窒化物4元混晶を用いた高

内部量子効率発光層の実現、多重量子障壁を用いた電子リーク抑制による注入効率の改善など行

うことにより、高効率深紫外LEDを実現した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

High-efficiency deep-ultraviolet (DUV) semiconductor light sources with emission wavelengths 
between 250-350 nm are in strong demand for various applications including sterilization, water 
purification, medicine, and biochemistry. In this work, we realized high-efficiency DUV light-emitting 
diodes (LEDs) by developing low threading-dislocation density AlN crystals using pulse gas feeding 
growth method, by realizing high internal-quantum efficiency (IQE) emitting layers using quaternary 
InAlGaN quantum wells (QWs) and by improving injection efficiency using multi-quantum barrier 
(MQB) electron-blocking layers (EBLs). 
 
交付決定額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
2006年度 24,600,000 0 24,600,000 

2007年度 20,400,000 0 20,400,000 

2008年度 7,600,000 0 7,600,000 

2009年度 7,600,000 0 7,600,000 

2010年度 7,600,000 0 7,600,000 

総 計 67,800,000 0 67,800,000 

 
研究分野：量子光デバイス 
科研費の分科・細目： 
キーワード：深紫外 LED、AlGaN、InAlGaN４元混晶、内部量子効率、貫通転位密度、結晶

成長、外部量子効率、注入効率 
 
 
１．研究開始当初の背景 
波長 250nm-350nm 帯の深紫外高効率発光

ダイオード（LED）、半導体レーザ（LD）は、殺

菌・浄水、医療分野、白色照明、高密度光記録、
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化学工業、公害物質の高速分解処理、バイオ

工学分野など、幅広い分野での応用が期待さ

れている。InGaN（窒化インジウムガリウム）

を用いた、緑、青、近紫外波長域 LED はすで

に高効率化が実現している。一方、波長が

360nm より短い深紫外の領域では、高輝度発

光材料の欠如、ならびにワイドバンドギャッ

プ p-型窒化物、低貫通転位密度基板の欠如の

ため、高効率 LED、LD の実現は難しかった。 
我々は、ワイドバンドギャップ AlGaN（窒

化アルミニウムガリウム）に In（インジウム）

を加えると、In 混入効果により、波長 270nm
～400nm の紫外域において室温高効率発光

が得られることを明らかにしていた。しかし、

深紫外 LED の基板となる AlN テンプレート

の貫通転移密度がまだ大分高かったため、十

分な発光効率が得られず、特に波長 300nm 以

下の領域では発光の内部量子効率は 0.5％以

下と低かった。波長 308nm の LED（当時国

内最短波長）では外部量子効率が 0.05％程度

と低く、また波長が 300nm より短波の LED
は実現していなかった。 
 
２．研究の目的 
本研究は波長 250-350nm の紫外領域の高

効率 LED、LD を実現することを目的とする。

そのために、InAlGaN を発光領域に用い、In
混入効果を用いることにより高い発光内部量

子効率を実現する。また、その準備段階の研

究として、基板となる AlN 結晶の貫通転位密

度の低減、電子注入効率の向上などの実現に

より、深紫外短波長 LED の実現とその高効率

化を行う。 
 
３．研究の方法 
本研究では、以下の項目を実現することに

より、波長 250-350nm の深紫外高効率 LED
を実現する。 
●InAlGaN 量子井戸を用いた高い内部量子

効 率 の 向 上  AlGaN 量 子 井 戸 は 波 長

220-350nm の深紫外で発光可能であるが、貫

通転位の影響により発光効率が著しく低減す

るため、高効率 LED を実現するのは容易では

ない。本研究では、AlGaN に In を混入する

ことにより、In の組成変調領域へのキャリア

の局在効果を用いて高効率発光を実現する。

InAlGaN 混晶の成長条件を探索し、波長

250-280nm において 70％程度の内部量子効

率を実現することが目標である。 
●AlN テンプレートの貫通転位密度の低減 

通常の連続ガス供給法を用いたサファイア上

の AlN 結晶 成長では貫通 転位密度 は

2×1010cm-2 と高く、そのため AlGaN 量子井

戸の深紫外発光の内部量子効率は 0.5％程度

と非常に低い。したがって、上記の InAlGaN 深

紫外 LED を作製する準備として、AlN 基板の貫

通転位密度を低減し 250-300nm 帯 AlGaN 系深紫

外 LED を実現する必要がある。本研究では、パル

スガス供給を用いたマイグレーションエンハンス

成長法を最適化することによりAlN結晶の貫通転

位密度を 2 桁程度低減し、AlGaN の深紫外発光効

率の飛躍的向上を実現する。さらに高品質 AlN 上

に InAlGaN 発光層を形成し、さらなる高効率発

光を実現する。 
●多重量子障壁を用いた電子注入効率の改善 研

究開始当初にはまだ明らかになっていなかったが、

深紫外 LED ではｐ型 AlGaN のホール濃度が極め

て低いため、電子がｐ層側にリークし、電子注入

効率は 20％以下と低いことが大きな問題である。

古典的な 1 層からなる電子ブロック層を用いた場

合では電子のバリア高さに限界があるため、本研

究では、多重量子障壁を用い、電子の多重反射効

果を用いブロックの実行高さを高くすることで注

入効率の大幅な改善を行う。 
●光取り出し効率の向上 研究開始当初には十分

認識されていなかったが、AlGaN 系深紫外 LED
では光取り出し効率は 10％以下と低く LED の高

効率化の大きな妨げとなっている。本研究では、

p-GaN コンタクト層の薄膜化と Al 系高反射電極

を導入することで、光取り出し効率の改善を行う。 
 
４．研究成果 

○高品質 AlN 結晶成長技術の開拓と、AlGaN 深紫

外・内部量子効率の飛躍的向上 
深紫外波長域で高効率発光を得るためには、

AlN/AlGaN バッファーの貫通転位密度を低減させ

ることが最も重要である。本研究では、高品質 AlN
結晶を作製するために、独自の新手法である「ア

ンモニアパルス供給多段成長法」を考案し、AlN
の貫通転位密度を従来の 1/100 程度に低減するこ

とに成功した。貫通転位密度を低減することによ

り、AlGaN 量子井戸の発光内部量子効率を飛躍的

に向上させ、50％程度まで向上させた。 
図 1 に「アンモニアパルス供給多段成長法」を

用いた高品質 AlN 成長の概念を示す。深紫外発光

素子を実現するためには、①低い貫通転位密度、

②原子層オーダー平坦性、③クラックの防止、④

安定したⅢ族極性の４項目を一度に満たす高品質

AlN バッファーの実現が必要である。本研究では

有機金属気相成長法（MOCVD 法）において、ア

ンモニアパルスフローを用いた横エンハンス成長

法と、連続供給による縦高速成長法を多段に組み

合わせることにより、これら 4 項目をすべて満た

す成長法を考案した。 
これまで報告されている高品質 AlN バッファー

の作製法と比べ我々の方法は、①AlN の多層成長

のみで可能なため簡便であること、②AlGaN を用

いないため紫外吸収が無い、点で大きなメリット



 

 

がある。この手法を用いることで X 線回折

（10-12）面 ω スキャンロッキングカーブ

（XRC）の半値幅（刃状転位密度に対応）は

飛躍的に低減し（最小で 250arcsec）、現在報

告されている最高品質レベルの AlN バッファ

ーの実現に成功した。クラックは発生せず、

表面 AFM 像から成長基板表面にはステップ

フローが観測され原子層オーダーの平坦性を

実現した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1. 「アンモニアパルス供給多段成長法」に

よる高品質 AlN バッファー成長の実現 
 

図 2 に、アンモニアパルス供給多段成長法

を用いた AlN 各層を導入したときの XRC
（10-12）面半値幅（刃状転位密度に対応）の

変化と AFM 観測による表面平坦性の変化を

示す。パルス供給の各層を導入することによ

り、刃状転位密度が顕著に低減していく様子

が分かる。また、層を重ねるに従い、表面の

平坦性は改善され、原子 1 層の制度で平坦性

が得られることが分かる。 
 AlGaN は貫通転位密度の影響で発光の内部

量子効率が著しく低減され、従来までの方法

で作製された高い貫通転位密度（2×1010cm-2）

の AlN バッファーを用いた場合、AlGaN 量子

井戸の深紫外発光は 0.5％程度の内部量子効

率しか得られない。本研究では、「アンモニア

パルス供給多段成長法」を用いて低貫通転位

密度（3×108cm-2 程度）の AlN バッファーを形

成することにより、AlGaN の発光内部量子効

率が飛躍的に向上することを初めて明らかに

した。内部量子効率は 100 倍程度増強され、

50％程度の内部量子効率を世界に先駆け実現

した（図 3 参照）。 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 アンモニアパルス供給多段成長法を用いた

AlN 各層を導入したときの XRC（10-12）面半値幅

の変化と AFM 観測による表面平坦性観測（5×5μm
にて表面平坦性 RMS 値＝0.16nm を実現） 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3 AlN 下地層のＸ線回折ロッキングカーブ半

値幅（刃状転位密度に対応）と AlGaN 量子井戸の

発光強度の関係。（内部量子効率の飛躍的改善

（0.5％→50％程度）を実現した。） 
 
○最短波長領域、実用レベル高出力・深紫外 LED
の実現 
本研究で開発した、高品質 AlN バッファー及び、

高効率発光 AlGaN 量子井戸を用い、さらに各構造

の最適化を行うことにより深紫外 LED を作製し、

最短波長領域の波長 220-280nm帯高効率LEDを実

現した。2008 年には、波長 222-282nm 帯 LED に

おいて世界最高出力・最高効率を達成した。また、

殺菌用途波長（250-280nm 帯）において実用レベ

ル（＞10ｍW）出力を世界で初めて実現した。（図

4 参照） 

1. AlN核形成
（パルス供給）

2. 横エンハンス成長
による核の埋め込み

（パルス供給）

3. 縦高速成長による
平坦化とクラック防止

（連続供給）

4. 繰り返しによる
貫通転位低減、
クラック防止、平坦化

（パルス供給/連続供給）

アンモニアパルスフロー成長

・ﾏｲｸﾞﾚｰｼｮﾝｴﾝﾊﾝｽ成長
・安定したⅢ族極性

0.3μ
m

0.3μ
m

1.3μ
m

1.3μ
m

クラック発生阻止・表面原子
層平坦化・転位低減

貫通転位低減

TMAl
NH3

5s  3s  5s  3s  5s

TMAl
NH3

5s  3s  5s  3s  5s

サファイア基板 サファイア基板 サファイア基板 サファイア基板

AlN
AlN

AlN

AlN

0

1000

2000

3000

4000

5000

6000

X
R

D
(1

0-
12

)ω
-s

ca
n 
半

値
幅

 (a
rc

se
c)

連続成長
AlN

AlN核形成
層のみ導入

④

③

②

①

核形成層AlN
+①導入

①+② ①+②+③+④

Continuous Flow AlN 1μm

Sapphire Sub.

Nucleation AlN layer

NH3 pulse flow AlN 0.3μm

Continuous Flow AlN 1μm

NH3 pulse flow AlN 0.3μm

多段成長 AlN

0 500 1000 1500
XRC(10-12)FWHM （arcsec）

発光波長～255nm

P
L
発

光
強

度
（
任

意
単

位
）

室温測定

AlGaN量子井戸

0 500 1000 1500
XRC(10-12)FWHM （arcsec）

発光波長～255nm

P
L
発

光
強

度
（
任

意
単

位
）

室温測定

AlGaN量子井戸



 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4 AlGaN 系深紫外 LED の構造、発光の様

子と動作スペクトル 
 
○AlGaNへの In混入効果による超高効率深紫

外発光（IQE＞80%）の実現、ならびに LED
高効率化 
本研究では、AlGaN に In を加えると、混晶

内で In 組成変調が起こり、その効果により、

深紫外域の発光効率が飛躍的に増強すること

を初めて見出した。また、In を混入すると、

貫通転位密度が比較的高い場合でも、高効率

発光が得られることが分かった。In 混入効果

を用い、深紫外における非常に高い内部量子

効率（IQE～86％）（世界最高値）を実現した

（図 5 参照）。さらに、AlGaN への In 混入効

果を用いることによりワイドギャップｐ型

AlGaN のホール濃度が増加し、深紫外 LED の

高出力動作において大変有利であることを明

らかにした。 
本研究では、30nm/h という極低速成長を用いる

ことで 280nm発光高品質 InAlGaNの成長に成功し

た。また、1×1017cm-3 程度のライト Si ドーピング

を行うことにより原子層平坦性の改善と酸素不純

物濃度の飛躍的低限を実現した。これらの効果を

用いて我々は高品質な高 Al 組成 InAlGaN 系量子

井戸の形成に成功し（図 5 参照）、280nm 発光

InAlGaN 量子井戸において推定 80％以上の高い内

部量子効率発光を得た（図 6 参照）。また、280nm
帯 LED において CW 出力 10.6mＷ（2008 年 10 月

時点で世界最高値）と高い外部量子効率（1.2％）

が得られた。これらの高出力紫外 LED は殺菌用小

型光源への応用に大変有用である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5. 波長 282nm InAlGaN4 元混晶量子井戸 LED
の構造 （発光層、n 型層、p 型層のすべてに

InAlGaN4 元混晶を用いた高効率殺菌波長帯 LED
を作製した） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

 
図 6. AlGaN、InAlGaN 量子井戸における内部量子

効率 （InAlGaN 量子井戸で非常に高い IQE 推定

値（86％）が得られた。） 
 

○多重量子障壁（MQB）導入による深紫外 LED
の電子注入効率の大幅改善 
紫外 LED 効率の内部量子効率は 80％程度まで

向上したが、外部量子効率は、青色 LED と比較す

るとまだ低いのが問題であった。深紫外 LED の電
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子注入効率（EIE）は p 型 AlGaN のホール濃

度が低濃度であるため 20％程度と大変低いの

が問題である。本研究では深紫外 LED の電子

ブロック層に、多重量子障壁（MQB）を初め

て導入し、実効的な電子バリア高さを増強す

ることで、大幅な電子注入効率の増加を実現

した。理論計算により、AlGaN 系 MQB では、

従来のシングルバリアに比べ、実効的電子バ

リア高さが 3 倍程度に高くできることを示し

た。実際に多重量子障壁（MQB）を深紫外 LED
に導入することにより、電子注入効率を 20％
から 80％程度に改善することに成功した。

MQB の効果で短波長深紫外 LED の出力は 5
倍以上に増加し、世界最高値を更新すると共

に実用レベル出力を大きくクリアした（図 7,8
参照）。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 7 多重量子障壁（MQB）による電子注入

効率改善の概念 
 
 
 
 
 

 
 
 

 
 
 
 
 
 

図 8 MQB 効果による深紫外 LED の出力、

効率の向上 
 
○光取り出し効率の向上と、総合的な LED 効

率の向上 
 AlGaN 系深紫外 LED では p 型 GaN コン

タクト層と Ni 系オーミック電極を用いるた

め、p 側電極付近でほとんどの深紫外光が吸収さ

れ光取り出し効率は 8％程度と大変に低い。本研

究では、Al 系 p 型高反射電極とコンタクト層の薄

膜化により、光取り出し効率の改善を実現した（図

9 参照）。 まだ十分な効果は得られていないが、

この方法を用い、現在 1.3 倍程度光取り出し効率

が改善された（図 10 参照）。今後 4 倍程度まで改

善が可能であると考えられる。 
 最後に、図 11 に、本研究で達成した AlGaN 系

深紫外 LED の出力の向上についてまとめる。2006
年以前では AlN バッファーの貫通転位密度が高か

ったため、深紫外 LED の発光は弱くシングルピー

クが得られなかった。2007 年になり「アンモニア

パルス供給多段成長法」を用いることで貫通転位

の低減を実現し、230-260nm 帯深紫外 LED のシン

グルピーク動作を実現した、その後、2008 年には、

AlN 貫通転位の更なる低減と電子ブロック層導入

により出力は飛躍的に高まり、世界最高出力・効

率を樹立した。また殺菌用途波長で世界初 10ｍＷ

出力を達成し、実用レベルを満たす深紫外 LED を

実現した。2010 年にはさらに、注入効率の大幅な

改善により、シングルチップで 30ｍW 程度の LED
を実現し、外部量子効率も最大で 3.8％を実現した。 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 9 高反射 p 型電極を用いた光取り出し効率の

向上 （3～4 倍の光取り出し効率向上が可能） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 10 高反射 p 型電極導入による AlGaN 深紫外

LED の効率改善 
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図 11 本研究で達成した AlGaN 系深紫外

LED の出力の向上 
（AlN の貫通転位密度の低減、電子注入効率

の改善により飛躍的な高出力化を実現。

245-270nm で 20-30mＷの連続出力動作を実

現。） 
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