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研究成果の概要（和文）： 

高い発光強度が必要な照明等の LED構造は縦型 LED構造が望ましいが、絶縁体であるサファ

イアを基板として用いるため縦型構造作製が難しい。この問題解決として、我々は金属バッフ

ァー層とケミカル・リフト・オフ（CLO）技術によりサファイア基板を剥離して縦型高輝度紫外

LED を開発した。即ち、サファイア基板上に金属バッファーを用いて高品質 GaN の MOVPE 成長

が実現し、GaN 上に近紫外（385nm 帯）発光 InGaN/GaN/AlGaNLED 構造を試作した。発光層

InyGa1-yN/GaN量子井戸（QW）層中の In組成の精密制御ならびに LEDの構造の最適化により LED

特性の大幅な向上も実現した。要するに、CLO 法による縦型高輝度深紫外発光 LED 開発のフィ

ージビリティーを示した。 

 
研究成果の概要（英文）： 

 Recently, blue LEDs and white LEDs have been already in the commercial market 
and are widely used in our daily life. In order to apply the LED technology to general 
lighting, high-brightness LEDs emitting uv light are highly demanded. To this end, we 
propose to apply the chemical lift-off (CLO) technique to detach sapphire substrates 
after growing uv LED structures to fabricate vertical LED structures. 
 We have demonstrated the fabrication of 385-nm band high-brightness uv LEDs by 
means of CLO technique. The emitting wavelength can be tuned by adjusting the 
composition of In in the active InGaN/GaN QW layers. The emission intensity has been 
greatly improved by adapting proper AlGaN cladding structures. These achievements 
can be applied to the fabrication of deep uv LEDs. 
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１．研究開始当初の背景 

近年の急速な半導体技術の発展により、窒

化ガリウム系化合物半導体を活性層とした

青色発光ダイオード(LED)、並びにこれらを

応用した白色 LEDが製品化され、我々の生活

に浸透してきている。比較的強い青色発光強

度が取れる GaN系材料であるが、さらに高い

発光強度が必要な照明等の用途への市場拡

大が期待されている。高い発光強度を持つ

LED 構造としては、縦型構造が望ましいが、

通常の GaN系材料は絶縁体であるサファイア

を基板として用いる事が多く、この縦型構造

を作製する事が難しい。これら問題解決の手

段として、我々のグループでは金属バッファ

ー層とケミカル・リフト・オフ（CLO）技術

に基づいた高品質 GaN自立基板作製技術を確

立し、安価に作製できる導電性の GaN基板の

上に LED 構造を作製する事を提案してきた。 

最近、この発光強度向上の要請は、新たな

分野である紫外発光 LEDにまで広がり始めて

いる。ところが、高い発光強度を持つ縦型紫

外発光 LEDの製造には、青色 LEDには無い別

の問題が生じる。それは、紫外発光 LEDに必

要な AlxGa1-xN系化合物の格子定数が GaNより

小さいことである。このため、紫外発光縦型

LED を GaN 上に作製した場合、クラックが生

じやすいという問題が生じるため、安価な

GaN基板は解決方法になりえない。 
 

２．研究の目的 

われわれは、独自の CLO 技術を開発して、

高輝度縦型青色 LEDを開発してきたが、本研

究の目的は、上述した縦型高輝度紫外 LED作

製の問題を CLO技術によって解決し、縦型高

輝度紫外 LED作製のフィージビリティーを示

すことにある。 

すなわち、化物縦型青色 LED構造をサファ

イア基板から剥離する方法としては、サファ

イア基板側から GaNが吸収する強いレーザー

光を照射することで GaNを分解、窒素を遊離

し、Ga を液体状にして剥離するレーザー･リ

フト･オフ（LLO）法が多く用いられる。紫外

LEDでは GaNの代わりに AlxGa1-xN系化合物を

用いて構造を作製する。この AlxGa1-xN系化合

物は、分解後に Al-Ga化合物となり室温で液

体状にならないため、LLO 法では剥離が出来

ない。その点、CLO 法はバッファー層自体を

化学的に融解するためAlxGa1-xN系化合物にも

適用可能である。しかし、CLO 法は水素化物

気相成長法（HVPE）用に開発した技術で、有

機金属気相成長（MOVPE）法による結晶成長

に応用可能かどうかさえ明確ではない。そこ

で AlxGa1-xN系への応用の第一歩として、金属

バッファー層上の MOVPE法を用いた GaN成長

を確立する事を主な目的に、AlxGa1-xN 系化合

物を多用しなくとも十分動作する近紫外 LED

構造の試作を行う事とした。サファイヤ基板

上に積層した金属バッファー層上に MOCVD法

によって紫外縦型 LEDデバイス構造を形成し、

CLO 法によりサファイア基板を剥離して縦型

LED 構造を作製し LED 特性を評価することと

した。 
 

３．研究の方法 

紫外発光縦型 LED構造の作製のため、スパ

ッタ法により数～数十 nm の Cr を蒸着した

(0001)サファイアを基板として用いた。この

金属薄膜を MOVPE炉内で窒化し、量子井戸構

造を持つ発光層活性領域を含む近紫外（400 

nm付近以下）の LED構造を作製、ウエハー構

造のままで簡易電極を作製し LEDとしての特

性を簡易的に評価した。 

 MOVPE 法で用いたキャリアガスは水素もし

くは窒素で、Ⅲ族原料はトリメチルガリウム

（(CH3)3Ga : TMGa）、トリメチルアルミニウ

ム（(CH3)3Al : TMAl）、トリメチルインジウ

ム（(CH3)3In : TMIn）を、Ⅴ族原料は NH3を、

n型のドーパント原料はシラン（SiH4）を、p

型のドーパント原料はビスシクロペンタジ

エニルマグネシウム（(C5H5)2Mg : Cp2Mg）を

用いている。LED の構造としては一般的なも

ので全層厚で4 – 6m程度のものであるが、

近紫外発光を狙っているため、InyGa1-yN 系発

光層の In組成が数%と低く、活性領域の設計

自体は以前同様な構造を提案した青色 LEDに

比べて難しくなっている。 

 評価としては、サファイア上のデバイスの

発光を確認する最も簡便な手法として用い

られている簡易電極を用いた評価とした。こ

れは、MOVPE で成長した層の一部を削り下地

にある n型の GaNを露出させる事でこの部分

に n型の電極として Inをつけることで形成、

近くの削っていない部分に p型の電極を同様

に In をつけることで形成し、発光の状況を

確認するものである。電極を簡易的に設けて

いるため、正確な印可電圧等は評価しづらい

が、ウエハー状態で簡便に確認できるため、

この方法を用いる事とした。 
 
４．研究成果 
１）サファイア上への金属バッファー層を用
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図１MOVPE 法によるサファイア基板

上の金属バッファー層を用いた GaN

結晶成長の表面写真。MOVPE 法用に

最適化した成長条件。GaN 層の厚みは

4 m 程度である。 
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図 3 InyGa1-yN 系の成長温度と In 組成の

関係。 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 MOVPE法を用いて試作する 385 nm付近に発

光波長ピークをもつ LED構造の設計模式図。 

いた GaN成長 

 金属バッファー層を用いたサファイア基

板上への窒化物半導体の結晶成長は HVPE 法

で検討された技術である。この手法、① 

金属バッファー層として用いる Cr をスパッ

タ法によりサファイア表面に蒸着する、②サ

ファイア表面にある Crを成長炉内で窒化し、

CrN にする、③CrN 上に GaN を成長する。そ

の際、最初に中温度領域（900C）での成長を

行い、その後、高温成長（1080C）を行う、

といった三つのプロセスを経る事が特徴で

ある。HVPE法の場合、Ⅲ族の供給原料として

は GaCl を、Ⅴ族原料としては NH3を用いる。

MOVPE法では、Ⅲ族原料がTMGaに変わる以外、

原料としては大きな違いが無いため、HVPE法

とほぼ同じプロセスを用いて金属バッファ

ー層上の GaN 結晶成長を試みた。その結果、

非常に荒れた表面となり、鏡面は得られなか

った。そこで、金属バッファー層の窒化や GaN

結晶成長の時の圧力、温度、時間、雰囲気ガ

ス等を変化させて最適な条件を調査した。そ

の結果、MOVPE 法を用いても、図１に示すよ

うな鏡面を得る事が出来た。 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
２）近紫外 LED構造の作製 

 MOVPE 法によりサファイア基板上に金属バ

ッファー層を用いて GaNの平坦な結晶成長が

出来たので、この上に近紫外発光の LED構造

を成長する事とした。この設計構造を図 2に

示す。構造としては青色発光などで用いられ

る窒化物系 LEDで一般的なものである。すな

わち、発光を司る活性領域（active）には

InyGa1-yN/GaN の三層の量子井戸構造を用い、

その上の p型層には電子のオーバーフローを

抑制する AlxGa1-xNを用いている。 
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 活性領域で発光層となる InyGa1-yN 系の In

組成制御は、In が Ga に比べて再蒸発し易い

ため、成長温度を制御して行われる事が多い。

ここで試作する LEDは、近紫外系を狙ってい

るため In 組成が数%と特に少なく、この In

組成制御が難しい事が予想された。そこで、

InyGa1-yNを厚めに成長し、この In組成と成長

温度の関係を調べた。この結果を図 3に示す。

このときの TMGaと TMInの供給量は、それぞ

れ、1.8110-4 mol/L、7.0710-4 mol/L であ

り、[TMIn]/([TMGa]+[TMIn]) = 0.8としてい

る。結果として、成長温度の制御で低い In

組成の InyGa1-yN まで In 組成制御が可能な事

が判った。そのため、In組成は供給している

Ⅲ族供給比は変更せずに成長温度を変化さ

せて In組成を制御する事とした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Inの組成制御方法が明確になったので、図

2 の LED 構造の試作を行った。この LED 構造



 

 

の活性領域成長温度は 830C としている。こ

の LEDから得られた X線-2 scanによる格

子定数の測定結果を図 4に示す。Inの組成は

厚膜の InyGa1-yNから得られる約 0.08前後（図

3）から比べるとかなり低く、0.026と見積も

られた。これは、量子井戸構造を作製した際

に生じるひずみの影響によると思われる。ま

た、量子井戸構造の周期性から生じるサテラ

イトピークから求められる量子井戸の周期

性は InyGa1-yNと GaNを足した厚みで 30.9 nm

と設計値よりかなり厚くなっていた。この理

由は、成長後の検証により、活性領域の結晶

成長速度の推算間違いであった事が判明し

ている。一方、少し厚めで設計していた

AlxGa1-xN の p 型クラッド層の Al 組成も測定

できており、0.079と設計値の 0.10近くの値

が得られた。この結果から、窒化物系 LEDの

ような格子定数が異なる構成材料の場合は、

ひずみの影響で物性値の推算が難しい場合

がある事が判る。いずれにしろ、この LED構

造を用いてウエハー上の簡易電極評価で、

395 nmをピークとする発光が観測された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

３）構造最適化 

 前項で LED構造自体の試作は出来たが、発

光強度は弱いものであったため、構造の最適

化を試みた。全体の厚みや AlxGa1-xN clad 層

の Al 組成等は設計値に近いものであったた

め、活性領域の厚みや組成の調整を行った。 

 試作した LEDのウエハー上の簡易評価にお

ける電流に対する発光スペクトルと 100 mA

通電した際の発光の様子を図 5に示す。最初

の試作に比べ発光強度はかなり改善してお

り、構造の最適化により発光強度の向上を行

う事が可能であることがわかった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

４）結論 

本研究の結果、MOVPE法であっても HVPE法

同様、サファイア基板上に金属バッファーを

用いて平坦な GaNの結晶成長が可能である事

が判った。また、この結晶成長条件は HVPE

法とは異なっており、MOVPE 法用に最適化す

る必要があった。さらに、この GaN上に近紫

外発光を行う LED構造を試作した。発光層と

して用いる InyGa1-yN の In 組成は青色発光領

域と同様に成長温度によって制御可能であ

った。また、発光強度は LEDの構造を改良す

る事により向上する結果も得られた。この結

果を応用して、さらに深紫外発光の LEDに用

いるAlxGa1-xN系化合物を使った場合において

も CLO法は有効に働くと考えられる。以上要

するに、ＣＬＯ技術の高輝度縦型紫外 LEDの

フィージビリティーを示した。 
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図 4 MOVPE 法によるサファイア基

板上の金属バッファー上に作製した

LED構造の X線-2 scanの測定結果。

構造は図３の示したものである。-1, +1

は活性領域の周期構造により生じたサ

テライトピークを示す。 
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図 5 試作した紫外 LED 構造の a) 各電流

の発光スペクトルと b) 100 mA通電時の発

光。活性領域は構造改善を試みたものの結

果である。 
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