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研究成果の概要（和文）：本研究では、窒化アルミニウム(AlN)／ダイヤモンドpin構造を用いたダイヤモンド電
子デバイスの高性能化及び新機能デバイスの開発を試みた。有機金属化合物気相成長法を用いて成長温度1300℃
以上でAlNを成長させることで、AlN結晶の品質を向上させ、結晶中の残留不純物濃度をSIMSの検出限界値以下に
制御した。この条件下でSiドーパント濃度(流量)を従来より一桁増加させSiをドーピングすることに成功した。
続いてSiドープAlNにTi/Al/Ti/Au電極を形成し、ポストアニール処理を窒素雰囲気下750℃以上で実施すること
で、オーミック特性に近い電流電圧特性を得ることに成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we improved the performance of diamond electronic devices 
using an aluminum nitride (AlN) / diamond pin structure and developed new functional devices. The 
high-crystalline-quality AlN layers were obtained on the diamond by adopting a growth temperature of
 1300oC or higher using the metal-organic vapor phase epitaxy. In addition, the concentration of 
residual impurities in the AlN layers was controlled to be below the detection limit of SIMS. Under 
these conditions, the Si dopant was doped by increasing the Si concentration (flow rate) by one 
order of magnitude compared to the conventional method. Subsequently, current-voltage 
characteristics showed close to ohmic behavior by forming Ti / Al / Ti / Au electrodes on Si-doped 
AlN and performing post-annealing treatment at 750oC or higher in a nitrogen atmosphere.

研究分野：半導体デバイス

キーワード： 窒化アルミニウム　ダイヤモンド　光デバイス　電子デバイス　有機金属化合物気相成長法　マイクロ
波プラズマ気相成長法　ワイドギャップ半導体　窒化物半導体

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
窒化アルミニウム(AlN)及びダイヤモンドは材料・物質特性の観点から究極のワイドギャップ半導体であり、こ
れら材料を用いた半導体デバイスは、自動車・無線通信・宇宙開発、医療等の幅広い分野で応用が可能である。
そのため、本研究課題で得られた成果は、21 世紀の基幹技術となる次世代光・電子デバイスの開発・活性化の
一翼を担うものである。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
次世代半導体エレクトロニクス分野では、過酷な環境下で安定動作可能な大電流・高耐圧パワ

ースイッチングデバイス及び紫外線領域で発光する光デバイスの開発・実現が急務である。従っ
てシリコン(Si)半導体に代替する屈強な材料や直接遷移型のバンド構造を有すワイドギャップ
半導体の導入が不可欠である。また同分野の開拓には、新材料を探索し自由自在に駆使すること
が重要な鍵となる。本研究では、材料・物質特性の観点から究極のワイドギャップ半導体である
窒化アルミニウム(AlN)・ダイヤモンドを選定し、これらの材料の特徴を最大限に利用した電子・
光デバイスの開発に取り組んだ。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究では、まず AlN/ダイヤモンドヘテロ構造を用いた新規電子デバイスの開発に取り組
んだ。ここでは高温有機金属化合物気相成長(HT-MOVPE)法を用いて高品質 AlN をダイヤモン
ド基板上に得ること、また AlN の結晶品質を評価することを第一の目的とした。続いて n 型導
電特性を有す AlN を得るため Si ドープを行い、その電気的特性を評価することを第二の目的と
した。 
 
(2)  次に窒化ガリウムアルミニウム(AlxGa1-xN)系窒化物半導体を用いた紫外発光ダイオードの
開発に取り組んだ。ここでは上記同様 HT-MOVPE 法を用いて高品質 AlN をサファイア基板上に
得ること、また AlN の結晶品質を評価することを第一の目的とした。続いて成長温度 1350℃の
条件にて AlxGa1-xN 結晶成長を実施し、急峻な界面を有す AlN/AlxGa1-xN 多重量子井戸を得るこ
と、更に同量子井戸の発光特性評価をすることを第二の目的とした。 
 
３．研究の方法 
(1)  HT-MOVPE 法を用いた AlN 及び AlxGa1-xN 結晶成長 

AlN 及び AlxGa1-xN 結晶成長は、HT-MOVPE 装置(EpiQuest, SH2001-HTA)を用いて成長温度
1300-1350℃、水素(H2)雰囲気、成長圧力 20-23Torr の条件にて実施した。Al 原料に TMAl、Ga 原
料は TMGa、N 原料に NH3、Si ドープは水素希釈 TMSi を用いた。ダイヤモンド基板上へ AlN 結
晶を成長する際は、H2+NH3 雰囲気にて成長前熱処理(プレアニール処理)を実施した。またサフ
ァイア基板上へ高品質な AlN を得るために AlN 成膜後に TMGa+H2+NH3雰囲気にて成長後熱処
理(ポストアニール処理)を行った。 
 
(2)  結晶評価方法 
 AlN の表面モルフォルジーは、原子間力顕微鏡法(Atomic Forced Microscopy: AFM)により評価
した(SII Nanotechnology, SPI3800Ne)。結晶構造解析には，X 線回折(X-ray Diffraction: XRD)法
(Bruker, D8 Discover)及び透過型電子顕微鏡(Transmission Electron Microscopy: TEM)法(JEOL, JEM-
ARM200F)を用いた。電気的特性評価には、ホール効果測定 (TOYO Corporation, ResiTest8300)及
び半導体パラメータアナライザー(Agilent, B1500A)を用いた。光学的特性評価には、カソードル
ミネッセンス(CL)法を用いた。 
 
４．研究成果 
(1) HT-MOVPE 法を用いた高品質 AlN/ダイヤモンドヘテロ構造形成 
 HT-MOVPE 法を用いて H2+NH3雰囲気プレアニール処理を実施した後にダイヤモンド(111)基
板上に AlN を成膜した。XRD 法を用いて結晶構造を評価した結果、単結晶の AlN がダイヤモン
ド基板上に得られていることが明らかとなった(図 1)。また TEM 法を用いて結晶品質を評価し
た結果、結晶欠陥の少ない AlN が得られていることが明らかとなった(図 2)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
     図 1 X 線逆格子マップ     図 2 (a)断面 TEM像と(b)電子回折パターン 
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(2) Si ドープ AlN の電気的特性評価 
 成長温度 1300℃以上で AlN を成長させることで、AlN 結晶の品質を向上させ、結晶中の残留
不純物濃度を SIMS の検出限界値以下に制御した。この条件下で n 型導電特性を得るために必要
な Si ドーパント濃度(TMSi 流量)を従来より一桁増加させ、Si をドーピングさせることに成功し
た。一方で、n 型 AlN と金属の接触抵抗低減化の課題に関しては、Si ドープ AlN に Ti/Al/Ti/Au
電極を形成し、ポストアニール処理を実施した。ポストアニール処理を窒素雰囲気下 750℃以上
で実施することで、オーミック特性に近い電流電圧特性が得られることを明らかにした。 
 
(3) HT-MOVPE 法を用いた高品質 AlN/サファイア基板結晶成長 
 HT-MOVPE 法を用いて AlN 成膜後に TMGa+H2+NH3雰囲気にて成長後熱処理(ポストアニー

ル処理)を行った。XRD測定及び AFM測定の結果、AlN の結晶配向性(図 3)及び表面モルフォル

ジー(図 4)が処理時間(図中に挿入)の経過とともに改善されることが明らかとなった。 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
   図 3 X 線回折プロファイル           図 4 表面 AFM像 
 

(4) AlN/AlxGa1-xN 多重量子井戸の形成と発光特性評価 
高品質 AlN 上に 1350℃にて AlxGa1-xN が成膜出来る条件を探索し、その後、AlN/AlxGa1-xN 多

重量子井戸の形成を行った。HT-MOVPE 法を用いて AlN 成膜後に TMGa+H2+NH3雰囲気にて成

長後熱処理(ポストアニール処理)を行った。XRD 測定において量子井戸形成に起因した明瞭な

サテライトピークと周期(数)を反映したフリンジが観測されたため、急峻な AlN/AlxGa1-xN 界面

が得られていると考えられる。また室温 CL測定の結果、波長 220−250 nm の紫外線領域におい

て明瞭な発光スペクトルが得られることが明らかとなった。 
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FIG. 2. XRD profiles of AlN layers corresponding to (a) Sample a and (b)–(d) Sample b. (a) φ scan profiles of 1014 AlN and 1123 sapphire reflections, (b) φ scan profiles
of 1014 AlN reflections, (c) ω scan profiles of 0002 and 1014 AlN reflections, and (d) symmetric 2θ–ω scan profiles. The time of post-growth annealing with TMGa was
labeled.

sapphire reflections. Hence, the AlN layer was considered to exhibit
a double-domain structure on the sapphire substrate. Although the
full-width at half maximum (FWHM) value of the rocking curve
(ω scan) profile for the 0002 AlN reflection was ∼200 arcsec, those
for the 1014 AlN reflections could not be estimated because of
the double-domain structure. Furthermore, the crystalline quality
was not dependent on the flow rate and duration of NH3 during
post-growth annealing conditions.

In contrast, for Sample b [Fig. 2(b)], the crystalline quality
depended on the time of post-growth annealing with TMGa. The
double peaks of the φ scan profiles changed to a single peak after
10 min post-growth annealing. The results indicate that the domain
structure changed from having double domains into a single domain
depending on the time of post-growth annealing. The single-domain
structure was formed after 10 min post-growth annealing. The 1014
AlN reflections aligned with the 1123 sapphire reflections, which
was the conventional orientation relationship between AlN and sap-
phire. After 20 min post-growth annealing, the FWHM values of
the ω scan profiles for the 0002 and 1014 AlN reflections were as

small as ∼75 and ∼280 arcsec, respectively [Fig. 2(c)]. Since the
reflection peak of 0002 GaN was not observed in the symmetric 2θ–ω
scan profiles under these post-annealing conditions [Fig. 2(d)], a
post-annealing temperature of 1350 ○C was sufficient for the ther-
mal decomposition of GaN.24 In addition, the reflection peak of AlN
layers was observed at 2θ = ∼36.01, suggesting that AlxGa1-xN did
not form. Hence, the method is advantageous to the fabrication of
AlN/sapphire templates for UV-LEDs.

Next, the influence of post-growth annealing on the surface
morphology of AlN was investigated by AFM. Before post-growth
annealing, the double domains12 (inset) and some pits with a few
nm in depth (white arrows) were observed, as shown in Fig. 3(a)
for both Samples a and b. After post-growth annealing, while the
surface morphology of Sample a became slightly rough [Fig. 3(b)],
the modification of the surface structure was observed in Sample b.
During the initial stages (1–5 min) of the post-growth annealing, the
interface of the double domains became diffuse [Figs. 3(c) and 3(d)].
After 10 min post-growth annealing, the interfaces and pits disap-
peared completely [Fig. 3(e)]. A clear step-and-terrace structure was

AIP Advances 12, 015203 (2022); doi: 10.1063/5.0076706 12, 015203-3
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FIG. 3. AFM images of 5 × 5 �m2 AlN layers corresponding to (a) before and (b)–(f) after post-growth annealing. (b) Sample a and (c)–(f) Sample b. The time of post-growth
annealing was labeled.

formed after 20 min post-growth annealing [Fig. 3(f)]. Hence, the
surface morphology of AlN was improved by post-growth annealing
with TMGa, which, as revealed by XRD, was due to the improvement
of crystalline quality.

In order to confirm the improvement of the crystalline quality
of AlN layers at the micro-scale after post-annealing, STEM obser-
vation with an annular dark field (ADF) was carried out. Dark and
bright regions were observed in the ADF-STEM image for Sample a
[Fig. 4(a)], suggesting that AlN exhibited a double-domain structure.
Furthermore, high-density contrasts related to threading disloca-
tions were observed in Sample a. However, the contrasts associated
with the double-domain structure were not observed in the ADF-
STEM image for Sample b [Fig. 4(b)]. This result further proves
that a single-domain structure formed after post-growth annealing
with TMGa. Additionally, the contrasts corresponding to threading
dislocations were significantly reduced in Sample b. The dislocation
density was estimated to be ∼2.5 × 109 cm−2 (assuming a thickness
of ∼100 nm).

Since the structural quality of the AlN layers was strongly
affected by the post-growth annealing with TMGa, it was assumed
that the formation of the single-domain structure was due to Ga

atoms. To confirm this, the incorporation of Ga atoms into the AlN
layers was investigated by SIMS. For Sample a, [Ga] was close to
the detection limit of 1 × 1017 atoms/cm3 [Fig. 5(a)]. In contrast,
for Sample b, the detected [Ga] varied from 4 × 1017 to 2 × 1018

atoms/cm3 [Fig. 5(b)] although these values are close to the dop-
ing level values. This result suggests a correlation between the [Ga]
and structural quality of the AlN layers at the macro- and micro-
scales. Therefore, the Ga atoms, which were decomposed from
TMGa, probably penetrated into the AlN layers with the doping-
level concentration during the post-growth annealing with TMGa.
In addition, the incorporation of Ga atoms aided in the formation
of a single-domain structure through recrystallization. In particular,
the Ga atoms were localized at the interface between the AlN layer
and the sapphire substrate [arrow in Fig. 5(b)]. Hence, recrystalliza-
tion was initiated from the AlN/sapphire interface. For Sample a, the
double-domain structure of AlN was reproducibly obtained by post-
growth annealing without TMGa flow. Therefore, the memory effect
of Ga atoms in the reactor was assumed to be tiny.

Until now, the formation of double-domain structures and
crystallinity of AlN layers have been controlled by several complex
methods.13–18 However, in this study, the double-domain structure

AIP Advances 12, 015203 (2022); doi: 10.1063/5.0076706 12, 015203-4
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