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研究成果の概要（和文）： AlGaN を用いた深紫外 LEDの内部量子効率改善のため、昇華法に
よる基板用 AlN 結晶の作製において二段階成長による高再現性成長技術を構築した。また熱処
理によるサファイア上の AlN 薄膜の高品質化に成功、さらに光取出効率改善のため、超薄膜グ
ラフェン電極の直接成長、またカーボンナノチューブの仕事関数制御による動作電圧の大幅な
低減に世界で初めて成功した。また分極ドーピング理論を構築し、その原理に基づき正孔注入
効率の向上に成功した。以上の結果、ワットクラス深紫外 LED 実現のための要素技術は構築で
きた。 
 
研究成果の概要（英文）：To improve internal quantum efficiency of AlGaN-based Deep UV (DUV) 

LEDs, two step sublimation growth process of bulk AlN has been established. Ex situ annealing was 

found to be very effective to improve crystalline quality of very thin AlN on a sapphire substrate. Direct 

growth of transparent graphene on p-GaN was succeeded. Also control of carbon nanotube electrode 

was successfully conducted, thereby reducing the operation voltage. Polarization doping was found to be 

very effective to reduce operating voltage. As a result, high power DUV was commercialized and 

applied as a light source in a water purification system.   

 

 
研究分野：電気電子工学 
キーワード：電気・電子材料 
 
１．研究開始当初の背景 

平成 15 年から 3 年間実施された基盤研
究(A)により、サファイア基板上に低転位
密度高品質 AlN 成長が可能となった。更
に平成 18 年から 5 年間実施された特定領
域研究により、AlGaN 系紫外・深紫外発光
素子研究は着実に進んだ。次のステップと
して本特別推進研究では、結晶高品質化の
追求に加え、グラフェンと半導体との異材
料融合、及び大きな分極を積極的に利用し
た新しいバンドエンジニアリングにより
“深紫外発光素子の性能を飛躍的に向上”

させ、出力１ワット／チップ以上の深紫外
発光素子を創成するための技術課題を明
らかにする。一方、これら次世代デバイス
の実現には、AlGaInN 半導体の特徴である
大きな分極を考慮したデバイス設計が必
須である。本研究ではその基礎となる“分
極を有する半導体発光デバイス物理基盤

の構築”を目指した。 

 
２．研究の目的 
(１)深紫外発光素子の大出力化：基板である
AlN 結晶の高品質化及び高純度化、及び透明
電極材料として期待されるナノカーボンと
の異材料融合、更に大きな分極を積極的に利
用した新しいバンドエンジニアリングによ
り、紫外発光素子性能を飛躍的に向上させる
ための技術的課題を明らかにする。 

(２)分極半導体発光デバイス物理の構築：本
研究では分極を有する半導体発光デバイス
物理基盤の構築を目的とする。 

 
３．研究の方法 
目的である深紫外発光素子の大出力化及

び分極半導体発光デバイス物理の構築のた
め、以下の目的で研究を行った。 
(1)深紫外発光素子の大出力化 
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(内部量子効率向上) 
＊超高品質結晶が期待できる昇華法による
AlN 基板結晶の作製において、クラック抑制
のため、二段階成長を行った。(天野、本田) 
＊サファイア基板上に MOVPE 法を用いて AlN
薄膜を堆積し、熱処理による高品質化を行っ
た。(三宅、福山) 
＊レーザ散乱法によるエピタキシャル成長
のその場観察を構築した。(本田) 
＊DLTS 及び DLOS による深い準位評価を行っ
た。(出来) 
(光取り出し効率向上) 
＊p-GaN 上へのグラフェンの直接成長を行っ
た。(成塚) 
＊紫外領域で高反射率を実現可能な金属材
料である Al や誘電体多層膜を用いた高反射
率電極を検討した。(岩谷、竹内) 
(動作電圧低減) 
＊p-GaN 上へのカーボンナノチューブ(CNT)
電極形成、及びドーパントによる仕事関数制
御と p-AlGaNへのオーム性電極形成を試みた。
(大野) 
＊高 Al 組成 n 型 AlGaN の接触比抵抗の低減
を目指し、新たにバナジウム（V）系電極の
検討を行った。(岩谷、竹内) 
 
 (2)分極半導体発光デバイス物理の構築 
＊アンドープ AlGaN/AlGaN 超格子上に Mg ド
ープ GaN を成長させ、二次元正孔ガス濃度と
Mg ドープ層の正孔濃度の切り分けを行うと
ともに、縦方向伝導の可能性を検討した。(本
田、天野) 
＊AlGaN 組成傾斜層および二次元電子ガス補
償層の設計指針を構築し、デバイス試作を行
った。(竹内、岩谷) 
 
４．研究成果 
(1)深紫外発光素子の大出力化 

(内部量子効率向上) 
＊昇華法 2段階成長による SiC基板上 AlNの
厚膜成長(天野、本田) 
 図 1 に示す通り、2 段階成長法により 400
μm を超す厚さの AlN 単結晶を得た。転位密
度は 107㎝-2台で、膜厚もまだ実用レベルには
達していないが、2 段階成長の有用性は確認
できた。 

 
 
 
 
 

 
＊熱処理によるサファイア基板上 AlN薄膜の
高品質化(三宅、福山) 
 図 2に MOVPE法でサファイア上に成長させ
た 340 nm 厚の AlN 薄膜の処理前、窒素(N2)
処理後、窒素＋一酸化炭素(N2+CO)処理後の試
料の対称反射面及び非対称反射面からの X線
ロッキングカーブ半値幅を示す。それぞれチ

ルト分布、ツイスト分布を示しており、小さ
い数字ほど欠陥が少ないことを表している。
本結果より、N2+CO 処理を用いることで、チ
ルト分布はほとんど影響がなく、ツイスト分
布も大幅に減少することが明らかとなった。
微小角粒界構造において、熱処理によるグレ
インの拡大がツイスト低減の理由と思われ
る。本技法は特許申請も済んでおり、今後 AlN
テンプレートビジネスへの展開を期待して
いる。 
(光取り出し効率向上) 
＊グラフェン転写電極(成塚) 
アルコール CVD法により成長したグラフェ

ンを LED構造上に転写し LED特性を評価した。
Ag ナノワイヤを転写法によるグラフェンと
組み合わせたハイブリット構造の効果も検
討した。 

 
図 3上段に LED特性の評価時のサンプル構

1

m
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図 1 SiC 種結晶上の 400μm 厚 AlN 厚膜 (白いバー

は 1 ㎜) 

 

 

 

図 2 N2 および N2-CO 雰囲気中におけるアニール
（1700℃，2 h）後の AlN膜に関する X線ロッキン

グカーブの半値幅 

 

 

図 3 転写グラフェン、銀ナノワイヤ、及び転写グラフ
ェンと銀ナノワイヤ電極を用いたLEDの(上)構造概略、

(中)発光の様子、及び(下)光出力―電流特性 
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成、中段に LEDの発光パターン、下段に光出
力－電流特性を示す。両者を組み合わせたハ
イブリッド構造が、同じ駆動電流に対し発光
強度が強く、発光面積も広いことが分かった。 
 
＊電極用グラフェン直接成長(成塚) 
サファイア基板上への減圧アルコール CVD

をおこない、図 4に示すようにグラフェンの
無触媒直接成長に成功した。ラマン測定の結
果より、G、G’ピークが観察され、グラフェ
ン直接成長に成功していることがわかる。成
長温度を 1080℃から 1180℃へと上げること
により、グラフェンの成長島の数が減少し、
サイズが拡大することが分かった。 
 

 
次にタングステン(W)キャップによるグラ

フェン電極のパターニングを試み、成功した。
図 5にその原理図を示す。この方法によれば、
W を付けたところのみ、基板上にグラフェン
が析出し、それ以外は表面上にグラフェンが
析出する。 

 
 
＊誘電体多層膜を用いた高反射率電極(岩谷、
竹内) 

p電極に ITOと SiO2/AlNを用いた誘電体多
層膜を組み合わせた。図 6(a)および(b)に、
電極構造の表面顕微鏡写真、断面図を示す。 
図 6(c)に示す通り、誘電体多層膜 LEDの光

出力は Ni/Au 電極の 1.6 倍、ITO/Al 電極の
1.3 倍向上した。これは p 電極の反射率の向
上により、出力が増加し光取り出し効率が改
善されることを示しており、紫外 LEDにおい
て本電極の有用性が示された。 

 
(動作電圧の低減) 
＊CNT 電極の仕事関数制御(大野) 
 直径 3〜4 nmの大直径 CNT を用いて、塩化
金をドープした。図 7(a)に示すように 5 Vで
1 mAの電流が観測され、従来の小さい直径の
CNTの場合に比べ、２桁ほど電流が増加した。
電流が 0.5 mA 以上の時に、図 7(b)に示すよ
うに発光が確認された。 
次に、p-GaN コンタクト層のない LED 構造

において、p-AlGaN 層に対して CNT 薄膜から
直接正孔注入することを検討した。金のグリ
ッド（開口率 98%）を付与した。その結果、
従来の Au 電極の場合に比べて、およそ 6 倍
電流が向上した。 
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図 7(a) 素子構造（挿入図）と電流—電圧特性，(b) 発
光スペクトルと発光の様子（挿入図，蛍光塗料を DUV 
LEDで励起した） 

 

図 6 (a)誘電体多層膜電極の表面顕微鏡写真 (b)誘電体多層

膜電極の断面図 (c)電圧、光出力－電流特性 

(c) 

図 4 無触媒減圧アルコール CVD法によるグラフェン、

ラマン測定ならびに表面 AFM像 

 

図５ パターン化 W キャップ層を用いたグラフェン

析出制御法 
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＊バナジウム(V)電極及び SiN 極薄膜層挿入
による接触比抵抗の低減(岩谷、竹内) 
 図 8に示すように、従来低抵抗オーム性電
極形成が困難であった高 Al 組成 n-AlGaN に
ついて、コンタクトメタルとして検討例の少
なかった Vを選択し、さらに Vと n-AlGaN 界
面に SiN極薄層を挿入することにより、100mA
駆動時 3V もの動作電圧の低減が可能となっ
た。現在のその機構解明のため、微細構造解
析を行っている。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 (2)分極半導体発光デバイス物理の構築 
＊アンドープ AlGaN/GaN超格子 p型 AlGaN(本
田、天野) 
 従来振り分けができなかったアンドープ
AlGaN/GaN超格子上の Mgドープ p型 GaN中の
正孔濃度について、図 9に示す通り、温度依
存性を評価することにより、アンドープ層の
シート正孔濃度と Mg ドープ p 型 GaN 中の正
孔濃度のそれぞれの絶対濃度評価が可能で
あることを初めて確認した。 
 次に pn接合型ダイオード構造を作製して、
Mg ドープ AlGaN/GaN 超格子、及び Mg ドープ
p型 GaN層の構造と電流電圧特性を比較した。
図 10 に示すように、直列抵抗分は他の二つ
と比べて約 2倍と高いが、pn 接合特性を示し
たことから、超格子構造による正孔伝導によ
り、縦伝導デバイスの作製も可能であること
を明らかにした。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

 
 
＊巨大な分極を持つ半導体の物理の構築(竹
内、岩谷) 
 図 11 に理論検討結果を示す。多数キャリ
ア（正）と逆符号を有する分極固定電荷（負）
は、シンプルに多数キャリアの蓄積によって
遮蔽される一方、同符号の分極固定電荷（正）
は、「多数キャリアを放出した逆符号のイオ
ン化不純物（負）によってしか遮蔽されない。
その結果、同符号の分極固定電荷の周辺で
は、イオン化エネルギーに依存しない大き
なイオン化率（～100％）が実現する。 
 

 図 12 に、異なるイオン化エネルギーの場
合の、イオン化した不純物濃度の分極固定電
荷濃度依存性の計算結果を示す。イオン化エ
ネルギーが大きくなると、通常そのイオン化
率は極めて小さくなるが、分極固定電荷濃度
が大きくなるに従って、そのイオン化率が
100％まで上昇する。これは、分極電荷が形
成する電場は、約1MV/cm（電荷濃度1×1013cm-2

の場合）と大きく、分極電荷から 10 nm 程度
の距離では約 1 eV という、活性化エネルギ
ーよりも大きなポテンシャル低下を形成す
るためである。すなわち、分極電荷をエンジ
ニアリングすることで、これまで深紫外発光

図 11 正負の分極固定電荷が存在する場合のバ
ンドプロファイル、正孔濃度、イオン化不純物
濃度の計算結果 

図 8 V 金属及び SiN 極薄層挿入による高 Al 組成
AlGaN への n 電極特性の改善 
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素子で課題となっていた大きなイオン化エ
ネルギーによる低正孔濃度が解決される可
能性が見出された。 

 
 次に、上記の新たな理解に基づいた新概念
による深紫外発光素子構造の一例を図 13 に
示す。比較のため従来構造も示す。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

従来と異なり、p 層側に向かうに従い、Al
組成が小さくなる、従来の理解では発現し得
ない構造である。Al面（右側）に p 層が配置
される構造では、Al 組成が減少する界面で負
の分極固定電荷が形成され、そこに正孔が蓄
積される。この現象を、活性層への注入効率
改善に積極的に利用する試みである。活性層
の幅に対応するために、急峻な界面ではなく、
組成傾斜を設けた緩やかな界面を意図的に
形成し、そこに活性層を配置する。すなわち、
従来のバンドギャップによるポテンシャル
制御に代わる、分極電荷によるポテンシャル

制御である。Al組成が減少しているため、バ
ンドギャップの小さな p層となり、注入効率
が低下するように見えるが、実際はそれ以上
に分極電荷の効果が大きく、図 14 に見られ
るように注入効率が大幅に改善（～100％）
されることが計算より見積もられた。 
 続いて、上述した正孔蓄積を検証した。素
子構造は以下の三つである。 
1）GaN/AlGaN on GaN テンプレート 
2) GaN/AlInN on GaN テンプレート 
3) 組成傾斜 AlGaN on AlN テンプレート 

Al 組成依存性を検討することで、理論的に
予想される正孔濃度と実験的に測定された
正孔濃度を比較検討した。その結果を図 15
に示す。 
理論曲線は、それぞれの界面に誘起する負

の分極電荷濃度である。GaN テンプレート上
の試料（●、▲）では、実験で得られた正孔
濃度が理論的に得られた負の分極電荷濃度
が良く一致し、図 11 に示された、正孔が蓄

積する描像が示唆された。一方、AlN テンプ
レート上（〇）は、桁は等しいものの、実験
値が低下、かつばらついていることもわかる。
格子不整合による結晶品質の劣化などが原
因と考えられるが、依然として、大きな正孔
濃度が蓄積していることに変わりないこと
がわかる。 
以上、改良したシミュレータにより分極半

導体の物理を検討し、分極電荷と既存の電荷
（不純物、キャリア）の相互作用の描像を理
解した。そして、従来では実現し得なかった
高正孔濃度を実験的に実証した。さらに、分
極半導体の物理の理解に基づいた、既存の物
理だけでは発現しない新しい素子構造を設
計・提案し、その一部を実証した。 
 本研究で構築した分極半導体の物理は、
AlGaN 系深紫外デバイスにおいて、性能を支
配する極めて重要な概念であることが示さ
れ、今後の高性能化の端緒となる成果である。 
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構造（図 13）における注入効率の電流密度

依存性 
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