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研究成果の概要（和文）：白色照明の高効率化に向けて、蛍光材料を一切使わずに光の三原色全てを窒化物半導体で構
成する白色LED実現の可能性を検証した。最も大きな課題となる赤色領域の発光波長を得るために、Inを取り込みやす
い窒素極性面を成長面に用いた。窒素極性面成長においては、成長条件によっては、閃亜鉛鉱構造が混在し、結晶相純
度が悪化することを確認した。成長温度およびV/III原料比の最適化によって、結晶相純度の制御が可能であることを
明らかにした。青色・緑色・赤色の発光色を有する発光ダイオードを作製し、電流注入による発光を確認し、白色照明
の高効率化の可能性を示した。

研究成果の概要（英文）：In this study, the realization of III-nitrides-based light-emitting diodes (LEDs) 
with the whole visible emission wavelength was demonstrated. N-polar crystal plane was adopted for the 
crystal growth for promoting indium incorporation into an InGaN layer, in order to achieve the 
long-wavelength emission. In the growth of N-polar InGaN/GaN multiple quantum wells (MQWs), the 
metastable zincblende (ZB) structure was unintentionally incorporated. Several growth conditions such as 
growth temperature and V/III source ratio were effective to suppress the inclusion of the ZB structure. 
By optimizing the growth conditions, the InGaN/GaN MQWs LED structures were grown. Clear emission was 
clearly observed under the operation of the current injection. As growth temperature for MQWs growth 
decreased, the emission color was successfully controlled from blue to red. These results will expand the 
high-efficient lighting based on LEDs.

研究分野：半導体工学

キーワード： 窒化物半導体　発光ダイオード　有機金属気相成長
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１．研究開始当初の背景 
 白熱電球や蛍光灯に代わる高効率白色照
明として窒化物半導体を用いた発光ダイオ
ード（ＬＥＤ）が実用化されている。白色Ｌ
ＥＤは、青色発光するＬＥＤと、黄色から橙
色で発光する蛍光粉体とを組み合わせ、補色
の関係で白色を得ている。この構造では、青
色 LED から放射されるエネルギーの高い青
色光をエネルギーの低い黄色に変換するた
め、ストークス損が生じる。この損失が、LED
の発光効率を低下させる本質的原因となっ
ている。従って、光の三原色毎にＬＥＤで構
成した場合、従来の方式と比較してストーク
ス損を回避できることから高効率化が期待
できる。さらに、演色性も高くすることがで
きる。 
 従来のLEDにおいては、赤色はGaAs系、
緑と青色は窒化物半導体で作製されていた。
これらのLEDを用いて白色LEDを構成する
場合には、ハイブリッドに集積化する必要が
ある。さらに、緑色については、輝度が低い
ため、複数の素子を必要とする。安価に白色
LEDを提供するためには、モノリシックに光
の 3原色を発する LEDを集積化する必要が
ある。そのためには、光の三原色全てを窒化
物半導体で構成する方法が考えられる。LED
の発光層には InXGa1-XN（以降、InGaNと記
述）が広く用いられている。しかし、InGaN
は相分離しやすく、InGaN結晶の高品質化も
難しい。その理由は、InNの窒素平衡蒸気圧
が極めて高いことから窒素が脱離しやすい
ためである。そのため、In を多く含む緑色
LEDは、Inの少ない青色 LEDより暗い。も
ちろん、赤色 LEDは実現されていない。 
 
２．研究の目的 
 青色、緑色に加えて、新たに高インジウム
組成の InGaNからなる赤色発光層を作製し、
窒化物半導体だけで高効率白色光源を目指
す。高 InNモル分率を有する InGaNを成長
するため、Inの取り込み効率が高い窒素極性
面を成長面として用いる。従来から用いられ
ている III 族極性面では III 族原子を 3 個の
窒素原子で捕獲（1個の窒素原子が 1個の III
族原子で捕獲）するのに対し、窒素極性面で
は窒素を 3個の III族原子で捕獲することに
なる。そのため、窒素極性面成長では、窒素
の脱離を抑制することができ、InGaNの高品
質化を期待できる。本研究では、インジウム
組成と、エピタキシャル成長における温度・
圧力および量子井戸中の歪みとの関係を明
らかにし、最終的には窒素極性面 GaN 上に
InGaN/GaN 多重量子井戸を発光層とした赤
色 LED を作製する。さらに、従来からある
InGaN 青色発光層および緑色発光層に赤色
発光層を積層成長し、蛍光材料を一切使わず
に光の三原色全てを窒化物半導体で構成し
た白色 LED実現の可能性を確認する。 
 
３．研究の方法 

 サファイア基板上に有機金属気相成長
（MOVPE）法を用いて赤色・緑色・青色で
発光する InGaN/GaN LED 構造を結晶成長
した。発光波長を長波長化するためには、
InGaN/GaN量子井戸の InNモル分率を増大
させる必要がある。しかし、InGaNは相分離
するため高 InNモル分率を有する InGaNの
結晶成長が難しい。そこで本研究では、In取
り込み効率の高い窒素極性面を成長面とし
て用いた。窒素極性面成長を行うため、窒化
物半導体を結晶成長する直前にサファイア
基板表面を窒化した。基板表面の酸素を窒素
に置換し AlN を形成することによって窒素
極性面成長が可能となる。本技術は、当研究
室のオリジナルの技術である。本手法を用い
て、以下の項目毎に研究を進めた。 
 
(1)窒素極性面 InNおよび InGaN成長 
窒素極性面成長の優位性を確認するため、
サファイア基板上に窒素極性 GaN を
MOVPE 法を用いて成長し、それらの上に
InGaNおよび InN薄膜をMOVPE法を用い
て再成長した。比較として Ga 極性 GaN 上
にも同様の結晶成長を行った。 

 
(2)InGaN/GaN多重量子井戸の作製 
 発光素子の活性層となる InGaN/GaN多重
量子井戸構造の結晶成長を試み、成長条件の
最適化を行った。サファイア基板上にノンド
ープの窒素極性 GaN を成長後、5 周期の
InGaN/GaN 多重量子井戸構造を成長した。
InGaNおよび GaNの膜厚をそれぞれ 2 nm
および 9 nmとし、多重量子井戸成長時の成
長温度と V/III 原料比を変え、最適化を図っ
た。成長した試料を走査型電子顕微鏡（SEM）
と電子線後方散乱（EBSD）測定を用いて評
価した。 
 
(3)窒素極性 InGaN/GaN LEDの作製 
 窒素極性 InGaN/GaN LED の作製を試み
た。サファイア基板上にノンドープの窒素極
性 GaN を成長した後、 n 型 GaN、
InGaN/GaN多重量子井戸、p型 GaNの順に
成長した。n 型ドーパントとしてテトラメチ
ルシランを、p 型ドーパントとしてビスメチ
ルシクロペンタジエニルマグネシウムを用
いた。InGaN/GaN多重量子井戸の InNモル
分率を変えるため、成長温度を 790℃から
880℃まで変えた。InGaN井戸層およびGaN
障壁層の膜厚を、それぞれ、2 nmおよび9 nm
とした。 
 
４．研究成果 
(1)窒素極性面 InNおよび InGaN成長 
発光層となる InGaN の結晶成長を、当研
究室で独自に開発した加圧型 MOVPE 装置
を用いて試みた。この装置を用いることによ
って、結晶の高品質化に必須である高温成長
が可能となる。より高 In 組成の結晶を得る
ため、結晶成長の面方位について着目した。



従来の面方位である(0001)面と、反対の方位
である(0001

_

)面を用いて、同一成長条件で
InGaN を成長した。(0001)面では InN 組成
で 4％であるのに対し、(0001

_

)面では 12%と
高インジウム組成の結晶を得ることができ
た。これは再表面の構成原子の違いに起因す
る。すなわち、(0001)面では III族原子（Ga, 
In）のなかの Inが再蒸発しやすいのに対し、
(0001

_

)面では V族原子（N）で、表面を被覆
することで脱離を防ぐためと考えられる。さ
らに表面モフォロジーはなだらかな凹凸を
有するヒロック構造をとり、比較的平坦な結
晶が得られることが分かった。 
 赤色発光を有する InGaN を得るには、よ
り高 InN モル分率の InGaN が必要である。
そこでまずは基本材料であり最も成長の難
しい InNの結晶成長を試みた。従来の(0001)
面上に成長した InN はドット状の構造を示
しているのに対し、(0001

_

)面上に成長した
InNはプレート状で、平坦性に優れているこ
とが分かった。つまり、高 InN モル分率
InGaN を平坦に作製するには(0001

_

)面が適
していることが分かった。 

 
(2)InGaN/GaN多重量子井戸の作製 
 極性による比較として、N 極性 GaN 上と
Ga 極性 GaN 上に、成長温度 770℃および
V/III比 13,200で多重量子井戸構造を成長し、
表面モフォロジーと結晶構造の面内分布を
調べた。窒化物半導体の最も安定な結晶構造
はウルツ鉱（WZ）構造であるが、N 極性面
の成長では準安定相である閃亜鉛鉱（ZB）構
造が混在することが分かった。表面に三角形
状の凸な領域が見られるところに ZB 構造が
発生している。これは ZB-GaNの成長速度が
WZ-GaN と比較して速いことによると考え
られる。N極性面成長における ZB構造の混
在を抑制するために成長条件とWZ構造の相
純度との関係を調べた。V/III 比と相純度に
相関が見られ、V/III比が低いほど ZB構造の
割合が減少した。低 V/III比では、Nとの結
合が起こりにくく III 族の吸着原子の表面マ
イグレーションが阻害されず、準安定相原子
サイトへの III族原子の吸着が抑制され、ZB
構造混在割合が減少したことによると考え
られる。また、成長温度が高いほど ZB 構造
の割合が減少した。これは、成長条件が平衡
状態、すなわち、熱力学的な安定相のWZ構
造形成に適する条件に近づいたことを示し
ている。この結果をもとに、III 族原子の表
面マイグレーションを促進する低い V/III 比
かつ熱平衡に近づける高い成長温度の領域
において、成長条件を最適化した。この結果、
表面平坦性を原子レベルまで向上し、ZB 構
造混在を抑制でき、WZ 構造の相純度ほぼ
100%を達成できた。 
 
(3)窒素極性 InGaN/GaN LEDの作製 
 上記の結果を踏まえ、LED構造を作製した。
InGaN/GaN 多重量子井戸構造の結晶成長の

際に、高 InNモル分率を有し、ZB構造の混
在のない成長を実現するために、InGaN層の
成長と GaN 層の成長においてそれぞれ成長
条件の最適化を行った。具体的には、InGaN
成長中には InN モル分率を高めるために
V/III 比を高くし、GaN 成長中には ZB 構造
の混在を抑制するために V/III 比を低くした。
さらに、GaN成長中に表面平坦性を向上する
ために水素を導入した。その結果、X線回折
測定によって衛星線を有する多重量子井戸
構造からの回折を得ることができた。InGaN
成長温度を 880℃から 790℃まで減少させる
ことで InNモル分率を増加でき、電流注入に
よって、発光色（波長）を青色（450 nm）か
ら赤色（720 nm）までの発光を確認できた。 
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