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研究成果の概要（和文）：本研究では，窒化物半導体AlGaNを用いた深紫外域(波長：210~300 nm)での超高効率
な発光を目指し，非輻射再結合過程の解明・抑制と輻射再結合過程の増強を目指した．前者に関して，従来の
AlGaN系量子井戸では，Al空孔が主たる非輻射再結合中心であることがわかった．また線欠陥導入のメカニズム
の理解も進んだ．これらの欠陥を排除する結晶成長条件の探索や新しい素子構造の提案を通じて，非輻射再結合
の抑制を達成した．後者に関しては，新奇結晶面の利用による分極制御を図り，輻射再結合の増強を実証した．
結果として，研究開始時に0.1%程度と見積もられた内部量子効率を50%程度にまで引き上げることができた．

研究成果の概要（英文）：In this research, to achieve ultra-high efficiency emission in the deep 
ultraviolet region (wavelength: 210 to 300 nm) from a nitride semiconductor AlGaN, we elucidated and
 suppressed the non-radiative recombination process and enhanced the radiation recombination 
process. Regarding the former, it was found that the Al vacancies are the main non-radiative 
recombination centers in the conventional AlGaN-based quantum well. The understanding of the 
mechanism of introducing line defects was also advanced. Searching for crystal growth conditions and
 proposing new device structures led to the suppression of non-radiative recombination. Regarding 
the latter, we tried to control the polarization by using a novel crystal plane and demonstrated the
 enhancement of radiation recombination. Through these studies, we were able to raise the internal 
quantum efficiency, which was estimated to be about 0.1% at the start of the study, to about 50%.

研究分野：光電子材料

キーワード： 電子材料　結晶工学　紫外光源技術

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
学術的意義の一つとして，ワイドギャップ半導体AlGaNの物性理解が進んだことを指摘することができる．例え
ば，点欠陥の光学特性への影響がAl組成を高めると顕著に表れることが実験的に示された．また，結晶成長に関
連して，過飽和度が点欠陥形成に与える影響，格子緩和現象の解明，表面原子の吸着・脱離の制御による単分子
層量子井戸の作製，新奇結晶面における輻射再結合の増強などで基礎的な知見が得られた．これらの基礎学術的
な知見を通じて，発光効率を律速する要因のいくつかが解明され，社会実装に向けての大きな課題の一つである
効率の改善に向けて重要な指針を示すことができた．

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
2013 年制定の「水銀に関する水俣条約」により，水銀含有製品の製造や輸出入が規制されるよ
うになった．この製品のなかには，一般照明用蛍光ランプ(一部)や水銀ランプが含まれており，
これらを LED など固体光源により置き換えることが社会的な要請として急務である．可視域に
おいては，2014 年ノーベル物理学賞の受賞根拠でもある窒化物半導体 InGaN による白色 LED の
進展は著しく，米国エネルギー省の試算では，全照明に占める LED 照明の割合が，光束ベースで
2013 年の数%から 2030 年には 80%を超えると見込まれている．一方，紫外域においても窒化物半
導体 AlGaN が有望であると考えられている．しかし，紫外 LED の発光効率は波長 280 nm で高々
15%であり(可視域では波長 460 nm で 80%を超える)，しかも弱励起下あるいは短波長化によりさ
らに低くなることが，紫外 LED 固体照明の実用化・普及に向けてボトルネックとなっている． 
 
この AlGaN 系半導体に関して，申請者らは，研究の初期に有機金属気相成長法(MOVPE)による独
自の結晶成長法を開発し，サファイア基板上でのヘテロ成長において世界最高品質の AlN およ
び AlGaN 量子井戸(QW)構造を得ることに成功した．この QW を電子線励起することにより，波長
240 nm のいわゆる UV-C 領域において，電力変換効率 20%で光出力 100 mW のインコヒーレント
発光を実現し，次世代深紫外光源として高い注目を集めた．最近，バルク AlN 基板上に高品質ホ
モエピタキシャル AlN 層の成長に成功しており，単分子ステップ表面と高い結晶性を実現した．
さらに，この試料のフォトルミネッセンス(PL)スペクトルから，自由励起子の発光線は，大きな
電子正孔交換相互作用(+6.8 meV)によって，一重項励起子(FX)と三重項励起子(X)に分裂してい
ることを明らかにした．FXおよび Xの結合エネルギーは，それぞれ 54, 67 meV と室温の熱エネ
ルギーより 2 倍以上大きく，室温においても励起子発光が発光素子の再結合機構に関与した励
起子オプトエレクトロニクス材料として大変興味深い．また，この材料系ではスピン軌道相互作
用エネルギーが小さいことから，キャリアや励起子の固有スピン緩和時間が長いことが予想さ
れ，高スピンコヒーレントデバイスとしての機能性も大いに期待される．さらに，Al リッチ
AlGaN/AlN 系の QW 構造については，半極性バルク基板上への高品質成長に成功しており，ピエ
ゾ分極の低減による高振動子強度の PL を観測するに至っている． 
 
一方で，申請者らの検討により，貫通転位はもとより，点欠陥も重要な非輻射再結合過程である
ことがわかってきた．(この報告では，バンド端以外での再結合を非輻射再結合と総称する．) し
かも，可視発光素子材料として実用されている InGaN とは異なり，点欠陥による効率低下が顕著
であり，室温での再結合過程を支配していた． 
 
本研究の究極の目標は，上記の通り深紫外固体光源のみならず新機能光素子として有望な AlGaN
系発光素子のポテンシャルを 100%引き出す，物理限界への挑戦である．しかし研究開始当初，
線欠陥(貫通転位)や点欠陥により，機能を十分に発現するには至っていなかった． 
 
 
 
２．研究の目的 
 
(1) 点欠陥による顕著な効率低下の抑制に向け，まず点欠陥の活性化エネルギー，密度など，そ
の基本的な特性を，カソードルミネッセンス(CL)法などの光学的手法により複合的に解析する． 
 
(2) 点欠陥を抑制する手法を構築する．例えば，結晶成長条件の調整により結晶のストイキオメ
トリを精密制御する．とくに AlGaN では Al空孔が形成されやすいことが理論的に示唆されてい
ることから，成長後処理として，溶融 Al 中での熱処理や Alイオン打ち込みなどにより，その低
減を図る． 
 
(3) 線欠陥(貫通転位)による非輻射過程を抑制するため，局在中心制御や，Al 金属と窒素ガス
だけを用いた環境負荷の小さい新たなバルク AlN 基板の作製方法を確立する．また，(0001)面か
ら傾斜した新結晶面―半極性面に QW構造を形成し，輻射再結合確率を増強する． 
 
(4) 以上より，AlGaN 系ワイドギャップ半導体の最適な成長条件やデバイス構造に関する指針を
確立し，目的とする内部量子効率 100% (物理限界)や励起子発光素子など新機能素子の基盤構築
を目指す． 
 
 
 



３．研究の方法 
 
AlN や AlGaN QW は，所有する MOVPE 装置を用いて研究室で作製する．QWとしては，基本的に基
板上に AlN 下地層, AlGaN 発光層, AlN キャップ層を順次積層した構造とした．評価としては，
X 線回折や原子間力顕微鏡などによる構造評価に加え，とくに光学特性に注目した評価を行う．
まず主たる非輻射再結合中心である点欠陥の物性を CL などの光学的手法により複合的に解析す
る．ついで，物性評価を通じて明らかになった点欠陥の起源を踏まえ，結晶成長中あるいは成長
後のプロセスによりその低減を図る．一方，線欠陥は，AlN バルク基板を用いることで低減する
が，加えて，現行の環境負荷の高いバルク結晶成長法ではない新しい手法も併せて検討する．ま
た，線欠陥の運動による格子緩和現象について，実験的および理論的な検討を加える．これら非
輻射再結合過程の同定と制御に加え，分極制御を通じた高い輻射再結合確率の実現と合わせ，
AlGaN の超高効率深紫外発光の実現につなげる． 
 
 
 
４．研究成果 
 
(1) 点欠陥の特性評価 
AlN(0001)基板上にホモエピタキシャル成長した AlN単
層膜の CLマッピングを実施した．その結果，低温では，
線欠陥(貫通転位)が暗点として観察されたが，室温に
おいてはそれがほとんど消失することを見出した(図
1)．室温近傍では，貫通転位付近であっても，その周り
に多数存在する点欠陥が支配的な非輻射再結合中心と
なってしまうことを示している．この貫通転位起因の
コントラストの温度依存性の原因を探るため，PL の温
度依存性を別途測定した．温度上昇に伴う発光強度の
変化をアレニウス型の関数でフィットすることによ
り，PLは 10 meV と 130 meV の二つの活性エネルギーを
もって温度消光することが明らかになった．この PLで
求めた活性化エネルギーを用いて CLコントラストの温
度依存性が再現できること確認した．とくに室温付近
では，活性化エネルギー130 meV の点欠陥が主たる非輻
射再結合中心であり，PL の解析から，その起源は III 族
空孔(Al 空孔)あるいはそれと酸素の複合欠陥であると
推察した．また，貫通転位と活性化エネルギー130 meV
の点欠陥を比較したとき，密度と捕獲断面積の積(実効的なキャリアの捕獲能に相当)が，後者に
おいて 107倍大きいことが CL コントラストの解析から示された．貫通転位低減に先立ち，点欠
陥の形成を抑制することが高発光効率化に向けて必須であることが定量的に示された．これら
の成果は，物理学会で権威のある Phys. Rev. Applied 誌に掲載された[10, 064027 (2018)]． 
 
(2) 点欠陥の抑制 
① 結晶成長の条件の検討：成長圧力は通常 76 Torr であったが，これを 200 Torr～500 Torr に
することにより，QW の発光が高効率化することが実験的に明らかになった．具体的には，室温
での時間分解 PLの寿命が数 10 ps から数 100 ps に伸びていたことから，非輻射再結合確率が
一桁程度抑制されていることが示唆された．熱力学解析を行ったところ，成長圧力を上げること
によって成長最表面での Al 分圧が上昇することがわかった．そのため，Al空孔系の点欠陥が効
果的に抑制されるとのモデルを構築した． 
② 成長後処理の検討：Al空孔の低減を意図して，AlN 単層膜に対して Alイオンインプランテー
ション(および高温熱処理によるダメージ回復)を試みた．インプランテーション後には，もとも
とも観察できなかった自由励起子に起因した発光が観察されるようになり，Al 空孔の低減が示
唆された．ただし，発光強度が弱くなっていたことから，ダメージ回復の処理が容易ではないこ
とがわかった． 
③ 基板傾斜の効果：AlN を (0001)面から少し傾斜した面に形成すると，表面に 10 nm 程度の高
さのマクロステップが発生することが知られている．その上に AlGaN/AlN QW を作製した場合，
マクロステップ上の QWで非輻射再結合が抑制されることを見出した．この効果は，「成長中のマ
クロステップでの過飽和度の上昇によって，Ga および Al 空孔が減少する」と考えることで説明
できる．従来，微傾斜基板上 AlGaN QW が高い輻射再結合確率を持つことが，われわれのグルー
プから報告され，それを再現する報告もなされていたが，それに加えて，非輻射再結合の抑制効
果あることが初めて示された．この成果は Adv. Opt. Mater, 7, 1801106 (2019)に掲載された． 
④ QW での Al空孔形成を抑制する最も極端な構造として，AlN/GaN/AlN QW のように発光層から

図 1 AlN 表面から観察した表面
CL 像．低温では，画面中央に貫
通転位による暗点が見えるが，室
温ではそのコントラストが弱まる 



Al を排除する対策が考えられるが，この場合，発光波
長を 250 nm 程度以下の深紫外光にするために，GaN は
分子層レベルの厚みであることが必要となる．結晶成長
条件の検討により，膜厚が 1分子層で自己停止する条件
を見出し，再現性良く極薄膜 GaN/AlN QW を作製する技
術を確立した．図 2に断面から観察した高分解能透過電
子顕微鏡像を示す．光学的には，極薄膜 GaN QW の採用
により弱励起条件下での内部量子効率が約一桁改善す
ることが明らかになった．見込み通り Al 空孔の影響が
抑制されたものと考えられる．これまで，このような極
薄膜 QW は，膜厚の制御性に優れた分子線エピタキシー
法によって作製されることが大半であった．それに対し
て，本研究では，現在，窒化物半導体による実用デバイ
スの作製方法である MOVPE で再現性よく作製できるよ
うになったこともポイントの一つである．この成果は，
Adv. Opt. Mater. 7, 1900860 (2019)に発表した． 
⑤ ③と④を組み合わせ微傾斜基板上に 1 分子層 GaN/AlN QW を作製したところ，弱励起下で内
部量子効率が改善し，同程度の波長(～250 nm)で発光する従来の AlGaN QW と比べたとき，非輻
射再結合確率が一桁程度抑制できることがわかった．(発表準備中) 
 
(3) 線欠陥の抑制および新奇結晶面の利用 
① AlN バルク結晶の新しい結晶成長法として，Al と窒素ガスによる成長を試みた．成長条件の
検討により，成長速度 18 m/時を達成した．貫通転位密度は，サファイア基板上に作製した AlN
としては，これまでの報告の中でも最小レベルにあった(10 の 8乗台/平方 cm)．環境負荷の低い
原料を用いる点からも，有望な成長方法であると考えられる． 
② この新しい結晶成長法を用いて AlN への炭素添加を試みた．有機金属気相成長法によって作
製した p型 AlGaN 上に，本手法で Al，窒素，プロパンを供給すると，表面に 1 nm 程度の p型伝
導層(Nを含んだ AlC 系化合物)が堆積し，それが正孔注入層として機能することを実証した．ま
た，バンドラインナップを光電子分光法で検討し，堆積層自体が p型伝導を担っていることを確
認した．窒化物導体分野で最も重要な「窒化物半導体国際ワークショップ 2018」で発表した学
生が Student 賞を受賞して注目され，Appl. Phys. Exp. 13, 015512 (2020)および Appl. Phys. 
Lett. 117, 062101(2020)に掲載された． 
③ 格子不整による線欠陥の導入に関する検討を行い，新たなすべき面を考慮する必要性を時間
分解分光によって実験的に明らかにするとともに，その導入の臨界膜厚を計算するモデルを構
築した．(論文査読中) 
④ (0001)極性面と(1-102)半極性 r面 AlN 基板上での AlN の結晶成長条件を検討した．前者は，
低圧成長が好ましいことが知られているが，後者は 500 Torr 程度の中圧成長が表面モホロジー
の観点から好ましいことがわかった．この成長圧力を上げることの副次的な効果として，上記の
点欠陥の抑制効果が得られることも確認した．また，(1-102)面 AlN 基板上において，AlGaN の
伝導型制御を確立し，AlGaN 系 LED を試作した．265 nm の殺菌波長において電流注入発光を達成
した．結晶成長の論文が J. Cryst. Growth, 522, 68 (2019) に，LED の論文が Appl．Phys. Exp. 
11, 061001 (2018)に掲載された．LED 論文については，Compound Semiconductor 誌にも紹介さ
れ，窒化物半導体以外の化合物半導体分野からも注目された． 
⑤ (1-102)r 面上での線欠陥の導入に関連して，格子不整転位が導入される臨界膜厚を実験的に
検討した．(3)③で構築した理論モデルで，実験結果がよく再現できることを確認した．線欠陥
の導入を制御する基礎データと言える．Appl．Phys. Exp. 13, 061008 (2020)に論文発表した． 
⑥ (1-102)r 面上で 2分子層(ML)の GaN/AlN QW を作製したところ，(2)で述べた(0001)面の場合
と比較してさらに発光効率が改善することがわかった．図 3に PLの温度消光の様子を示す．近
似的には，低温の PL強度に対する室温のそれの比が内部量子効率を与えることから，QWから Al
を排することによる上述した非輻射再系都合の抑制に加えて，(1-102)半極性 r面による輻射再
結合の増強効果が重畳し，内部量子効率が向上したものと考える．この成果は，Adv. Opt. Mater. 
7, 1900860 (2019)に発表した． 
 
(4) 以上の検討を通じて，従来の AlGaN 系 QW においては，Al空孔およびその複合欠陥が非輻射
再結合中心として重要な役割を担っていることが明らかとなった．また線欠陥の導入のメカニ
ズムの理解も進んだ．これら，点欠陥や線欠陥を排除するような結晶成長条件の探索や素子構造

図 2 AlN/GaN/AlN QW の断面透
過型電子顕微鏡像．1 分子層の
GaN が形成されていることがわ
かる 



の創出を通じて，発光の内部量子効率が究極の目標である 100％(物理限界)の半分程度にまでは
迫ることができた．研究成果は，主に学会や論文発表で公表しており，未公表の部分については，
引き続き公開していく．また，今後さらなる研究の進展により，LED など実デバイスでの高効率
発光の実現や，新奇構造，例えば極薄膜 QW を用いた低次元励起子閉じ込め構造による励起子オ
プトエレクトロニクスへの展開など，新機能性の発現が期待できる． 
 
 

図 3 AlN/GaN/AlN QW の PL
の温度消光．すべてのサン
プルは 230～250 nm の波長
域で発光している．従来型の
1.5 nm AlGaN/AlN QW に比
べて，(0001)で50倍，(1-102)
面でさらにその 10 倍，温度
消光が抑制されており，それ
だけ内部量子効率が改善し
たことを示唆している 
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