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研究成果の概要（和文）：物理気相輸送(PVT)法で作製した低転位密度(<1000 /cm2)の窒化アルミニウム(AlN)単結晶基
板上へのハイドライド気相成長(HVPE)法によるホモエピタキシャル厚膜成長を検討した。HVPE成長層から作製した自立
AlN基板は、PVT-AlN基板と同等の高い結晶品質、また光吸収端206.5 nmの深紫外光透過性を有していた。深紫外光透過
性の発現は、炭素不純物濃度が極めて低いことにより得られることが分かった。実際に、HVPE-AlN基板上に有機金属気
相成長(MOVPE)法により260 nm帯の深紫外線LED構造を成長し、電流注入発光をAlN基板側より取り出すことに成功した
。

研究成果の概要（英文）：Homo-epitaxial growth of thick AlN layers by hydride vapor phase epitaxy (HVPE) 
was investigated on low dislocation density (< 1000 /cm2) AlN wafers prepared by physical vapor transport 
(PVT). AlN wafers prepared from HVPE layers had high structural quality identical to that of the PVT-AlN 
wafers and deep-UV transparency with an optical cutoff at 206.5 nm. The development of deep-UV 
transparency was found to be related to lower concentration of carbon impurity in the HVPE-AlN wafers. 
Strong electroluminescence (EL) peaking at 268 nm from deep-UV LEDs fabricated by metal-organic chemical 
vapor deposition (MOCVD) on the HVPE-AlN wafers could be extracted through the HVPE-AlN wafers.

研究分野：結晶成長

キーワード： 窒化アルミニウム　転位密度　深紫外光透過性　HVPE法　不純物　深紫外線LED　MOVPE法
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様 式

１．研究開始当初の背景
(1)水銀フリーな深紫外線発光ダイオード
(LED)
線光源として注目を集めており、その
キーマテリアルである
長が注目されていた。特に、深紫外線
製の下地となる窒化アルミニウム
の作製が精力的に研究されていた。
 
(2)AlN
結晶を昇華させる物理気相輸送
行しており、
が得られていた。反面、波長
深紫外光透過性が失われることが原因不明
の解決し難い問題となっていた。一方、我々
は、三塩化アルミニウム
(NH3)
能なハイドライド気相成長
に先駆け
高純度
を成長可能であったが、種結晶が存在しない
ためヘテロ成長に起因する高密度の転位発
生が問題であった。
 
２．研究の目的
(1)PVT
AlN 基板
HVPE法の
で作製した低転位密度
エピタキシャル
に種基板を分離することで低転位密度と深
紫外光透過性を併せ持った
実現することを第一の目的とした。
 
(2)AlN
成長中
る酸素
個別にドーピングした
結晶の深紫外光透過性消失に関与する不純
物を特定することを
に、研究協力者と共に
紫外線
基板側より取り出せることの実証および
の特性評価を行うこと
 
３．研
(1)PVT
化物層を除去後、
ミクロンの
長した。成長速度は
とした。成長後、
除去して
の表裏面を光学グレード研磨して
基板を作製し
 
(2)HVPE
物源を同時供給して不純物ドーピングを実
施した。
結晶性および光学特性を評価し、深紫外光透
過性に影響を与える不純物を特定した。

式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通）

１．研究開始当初の背景
水銀フリーな深紫外線発光ダイオード
(LED)が省エネかつ環境調和の次世代深紫外
線光源として注目を集めており、その
キーマテリアルである
長が注目されていた。特に、深紫外線
製の下地となる窒化アルミニウム
作製が精力的に研究されていた。
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結晶を昇華させる物理気相輸送
行しており、転位密度が極めて低い
が得られていた。反面、波長
深紫外光透過性が失われることが原因不明
の解決し難い問題となっていた。一方、我々
は、三塩化アルミニウム
)ガスとの反応により
ハイドライド気相成長

に先駆け実証していた。この手法では極めて
高純度かつ深紫外光透過性を有する
を成長可能であったが、種結晶が存在しない
ためヘテロ成長に起因する高密度の転位発
生が問題であった。

２．研究の目的 
(1)PVT 法と HVPE
基板の実用化
法のための格子整合種基板として

で作製した低転位密度
エピタキシャル AlN
に種基板を分離することで低転位密度と深
紫外光透過性を併せ持った
実現することを第一の目的とした。

AlN 基板の実用化を成し遂げた後、
成長中にPVT-AlN
る酸素(O)、炭素(C)
個別にドーピングした
結晶の深紫外光透過性消失に関与する不純
物を特定することを
に、研究協力者と共に
紫外線LEDを作製し、活性層からの発光を
基板側より取り出せることの実証および
の特性評価を行うこと

３．研究の方法 
PVT-AlN(0001)
化物層を除去後、
ミクロンのAlN厚膜をホモエピタキシャル成
長した。成長速度は
とした。成長後、
除去して HVPE 層を取り出すと共に、
の表裏面を光学グレード研磨して
基板を作製し、その各種特性を評価した。

(2)HVPE 法で AlN
物源を同時供給して不純物ドーピングを実
施した。HVPE 層から自立基板を作製し、その
結晶性および光学特性を評価し、深紫外光透
過性に影響を与える不純物を特定した。
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キーマテリアルである Al 系窒化物結晶の成
長が注目されていた。特に、深紫外線
製の下地となる窒化アルミニウム
作製が精力的に研究されていた。

バルク結晶の成長法として、
結晶を昇華させる物理気相輸送
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が得られていた。反面、波長
深紫外光透過性が失われることが原因不明
の解決し難い問題となっていた。一方、我々
は、三塩化アルミニウム(AlCl

の反応により AlN
ハイドライド気相成長(HVPE)
実証していた。この手法では極めて
深紫外光透過性を有する

を成長可能であったが、種結晶が存在しない
ためヘテロ成長に起因する高密度の転位発
生が問題であった。 

 
HVPE 法の両者の利点の融合が
の実用化に必須と考えた。
ための格子整合種基板として

で作製した低転位密度 AlN 基板を
AlN 厚膜の高速

に種基板を分離することで低転位密度と深
紫外光透過性を併せ持った HVPE
実現することを第一の目的とした。

基板の実用化を成し遂げた後、
AlN基板に高濃度に含まれてい
(C)、シリコン

個別にドーピングしたAlN結晶を作製し、
結晶の深紫外光透過性消失に関与する不純
物を特定することを第二の目的とした。さら
に、研究協力者と共に HVPE-AlN

を作製し、活性層からの発光を
基板側より取り出せることの実証および
の特性評価を行うことも目的とした。

 
AlN(0001)種基板の Al

化物層を除去後、HVPE 法により
厚膜をホモエピタキシャル成

長した。成長速度は 25 ミクロン毎時を基準
とした。成長後、PVT-AlN 基板を機械研磨で

層を取り出すと共に、
の表裏面を光学グレード研磨して

、その各種特性を評価した。

AlN 厚膜を成長する際に、不純
物源を同時供給して不純物ドーピングを実

層から自立基板を作製し、その
結晶性および光学特性を評価し、深紫外光透
過性に影響を与える不純物を特定した。

Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通）
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実証していた。この手法では極めて
深紫外光透過性を有するAlN結晶

を成長可能であったが、種結晶が存在しない
ためヘテロ成長に起因する高密度の転位発

法の両者の利点の融合が
に必須と考えた。そこで

ための格子整合種基板としてPVT
基板を用い、ホモ

厚膜の高速 HVPE 成長後
に種基板を分離することで低転位密度と深

HVPE-AlN 基板を
実現することを第一の目的とした。 

基板の実用化を成し遂げた後、HVPE
基板に高濃度に含まれてい
、シリコン(Si)不純物を
結晶を作製し、

結晶の深紫外光透過性消失に関与する不純
目的とした。さら
AlN 基板上に深
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基板側より取り出せることの実証および

目的とした。 
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Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

水銀フリーな深紫外線発光ダイオード
が省エネかつ環境調和の次世代深紫外

開発の
系窒化物結晶の成

LED 作
基板

粉末
法が先
結晶
以下の

深紫外光透過性が失われることが原因不明
の解決し難い問題となっていた。一方、我々

とアンモニア
成長可
世界

実証していた。この手法では極めて
結晶

を成長可能であったが、種結晶が存在しない
ためヘテロ成長に起因する高密度の転位発

法の両者の利点の融合が
そこで
PVT法

用い、ホモ
成長後

に種基板を分離することで低転位密度と深
基板を

HVPE
基板に高濃度に含まれてい

不純物を
結晶を作製し、AlN

結晶の深紫外光透過性消失に関与する不純
目的とした。さら
基板上に深

を作製し、活性層からの発光をAlN
基板側より取り出せることの実証および LED

極性表面の酸
℃で 200

厚膜をホモエピタキシャル成
ミクロン毎時を基準
基板を機械研磨で

HVPE 層
-AlN

、その各種特性を評価した。 

厚膜を成長する際に、不純
物源を同時供給して不純物ドーピングを実

層から自立基板を作製し、その
結晶性および光学特性を評価し、深紫外光透

 

 
(3)
HVPE
法で深紫外線
の電流注入発光の取り出しを確認した。また、
得られた
 
４．研究成果
(1)PVT
AlN
無色透明な
PVT
した。
法に
タキシャル層、
いことが確認され、
的なホモエピタキシャル成長
ことが分かった。
カーブ測定および断面
長層が
き継いでおり、転位密度が
ることが保証された。次に
HVPE
した。両基板の表裏面を光
て板厚を
光透過率スペクトルを図
造特性は同等であるにも関わらず，その光透
過率スペクトルは大きく異な
板では
0%となるのに対し、
過率を示し
と理想値を示した。

 
PVT
きく異なる理由を検討するため
次イオン質量分析（
ころ、
ン不純物
×10
のに対し、
濃度が
×10
確認された

図1 

 

(3)低転位密度かつ深
HVPE-AlN 基板上に有機金属気相成長
法で深紫外線 LED
の電流注入発光の取り出しを確認した。また、
得られた LED の各種特性を評価した。

４．研究成果 
(1)PVT-AlN 基板上へのホモエピタキシャル
AlN層のHVPE成長によりクラックフリーかつ
無色透明な AlN
PVT-AlN基板を除去して
した。ラマン分光法および
法による解析から
タキシャル層、HVPE
いことが確認され、
的なホモエピタキシャル成長
ことが分かった。
カーブ測定および断面
長層がPVT-AlN
き継いでおり、転位密度が
ることが保証された。次に
HVPE-AlN 基板の光透過率スペクトルを比較
した。両基板の表裏面を光
て板厚を114ミクロンに揃えて測定した外部
光透過率スペクトルを図
造特性は同等であるにも関わらず，その光透
過率スペクトルは大きく異な
板では波長 290 nm
となるのに対し、
過率を示し、光吸収端も
と理想値を示した。

PVT-AlN基板と
きく異なる理由を検討するため
次イオン質量分析（
ころ、PVT-AlN
ン不純物が高濃度
1019，[Si] = 5
のに対し、HVPE-
濃度が劇的に低下（
1017，[Si] = 2
確認された。以上より、

 両面研磨PVT-

低転位密度かつ深紫外光透過性を有する
基板上に有機金属気相成長
LED 構造を成長し、基板側から

の電流注入発光の取り出しを確認した。また、
の各種特性を評価した。

 
基板上へのホモエピタキシャル
成長によりクラックフリーかつ
AlN 厚膜が得られた。

基板を除去してHVPE
ラマン分光法および
る解析から、PVT-AlN
HVPE-AlN 基板共に残留歪が無

いことが確認され、PVT-AlN
的なホモエピタキシャル成長
ことが分かった。さらに X線回折ロッキング
カーブ測定および断面 TEM 観察より、

AlN基板の極めて高い結晶性を引
き継いでおり、転位密度が
ることが保証された。次に

基板の光透過率スペクトルを比較
した。両基板の表裏面を光学グレード研磨し

ミクロンに揃えて測定した外部
光透過率スペクトルを図 1に示す。
造特性は同等であるにも関わらず，その光透
過率スペクトルは大きく異な

290 nm 以下では光透過率
となるのに対し、HVPE-AlN
、光吸収端も 206.5 nm

と理想値を示した。 

とHVPE-AlN基板
きく異なる理由を検討するため
次イオン質量分析（SIMS）測定を実施し

AlN 基板では炭素，酸素，シリコ
が高濃度（[C] = 3
[Si] = 5×1018 cm-3）
-AlN 基板ではこれらの不純物

劇的に低下（[C] < 2
[Si] = 2×1017 cm-3）していることが
。以上より、不純物

-AlN及びHVPE-AlN
率スペクトル 

紫外光透過性を有する
基板上に有機金属気相成長(MOVPE)
構造を成長し、基板側から

の電流注入発光の取り出しを確認した。また、
の各種特性を評価した。 

基板上へのホモエピタキシャル
成長によりクラックフリーかつ
厚膜が得られた。次いで
HVPE-AlN基板を作製

ラマン分光法および X 線回折 Fewster
AlN 基板、ホモエピ
基板共に残留歪が無
AlN 基板上への理想

的なホモエピタキシャル成長を達成できた
線回折ロッキング
観察より、HVPE

基板の極めて高い結晶性を引
き継いでおり、転位密度が 106 cm-2未満であ
ることが保証された。次に PVT-AlN 基板と

基板の光透過率スペクトルを比較
学グレード研磨し

ミクロンに揃えて測定した外部
に示す。両者の構

造特性は同等であるにも関わらず，その光透
過率スペクトルは大きく異なり、PVT-AlN

以下では光透過率が
AlN 基板は高い光透
206.5 nm（6.00 eV

基板の光透過率が大
きく異なる理由を検討するため、両基板の

）測定を実施し
炭素，酸素，シリコ
[C] = 3×1019，[O] = 2
）に含まれている

基板ではこれらの不純物
[C] < 2×1017，[O] < 4
）していることが
不純物濃度が減少し

AlN基板の外部光透過
 

紫外光透過性を有する
(MOVPE)

構造を成長し、基板側から
の電流注入発光の取り出しを確認した。また、

 

基板上へのホモエピタキシャル
成長によりクラックフリーかつ

次いで
基板を作製
Fewster

基板、ホモエピ
基板共に残留歪が無
基板上への理想
を達成できた
線回折ロッキング

HVPE 成
基板の極めて高い結晶性を引

未満であ
基板と

基板の光透過率スペクトルを比較
学グレード研磨し

ミクロンに揃えて測定した外部
両者の構

造特性は同等であるにも関わらず，その光透
AlN 基
がほぼ
高い光透
6.00 eV）

の光透過率が大
、両基板の二

）測定を実施したと
炭素，酸素，シリコ

[O] = 2
に含まれている

基板ではこれらの不純物
[O] < 4

）していることが
減少し

基板の外部光透過



たことが
光透過率
れた。
 
(2)低転位密度かつ深紫外光透過性を有する
高純度
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図 4 は PVT-AlN 基板の除去前後の電流注入
（10 mA）発光スペクトルである。PVT-AlN 基
板の除去前は、PVT-AlN 基板による吸収のた
め波長 290 nm 以下の光がまったく観測され
ない。一方、PVT-AlN基板の除去後はHVPE-AlN
基板の高い深紫外光透過性のため、268 nm に
中心を持つ活性層からの発光ピークが観測
されるようになった。パッケージした LED の
評価により注入電流量の増加に伴った出力
増加も確認し、250 mA 注入時に出力は 28 mW
に達することが確認され、低転位密度かつ深
紫外光透過性を有する HVPE-AlN 基板の優位
性が示された。 
 
(4)以上の一連の研究により、AlN バルク結晶
の深紫外光透過性を消失させていた原因を
解明でき、さらに深紫外線 LED 作製に供する
ことのできる実用レベルの低転位密度かつ
深紫外光透過性を有する HVPE-AlN 基板を実
用化することもできた。本成果は学術面およ
び産業面から世界中で大変注目され、論文 9
報、国際会議発表 26件（うち 11件招待講演）、
国内会議発表 15 件（うち 4 件招待講演）と
なった。また、学会賞を 3 回受けると共に、
2 回のプレスリリースにより新聞各紙に成果
が掲載された。 
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