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研究成果の概要（和文）： 

深紫外線発光デバイス材料として期待されている半導体材料窒化アルミニウム(AlN)の結
晶成長に関する研究を行った。AlN として広く研究されているウルツ鉱構造ではなく、炭
化珪素(SiC)基板の結晶構造を引き継ぐことで極めて品質の高い結晶が得られる 4H-AlN
について研究を行った。高効率発光デバイス実現に必要な、AlGaN 混晶成長技術、量子井
戸作製技術に取り組み、(1-100)面では AlGaN/AlN 量子井戸構造、(11-20)面では AlGaN
の成長が困難なことを見出し、その解決として GaN/AlN 短周期超格子構造を提案し、そ
の作製に成功した。 
 
 

研究成果の概要（英文）： 
Aluminum nitride (AlN) has attracted much attention as a material for 
deep-ultraviolet light emitting devices. Thermally stable structure of AlN is known to 
be wurtzite structure. On the other hand, AlN studied in this project has 4H structure. 
4H-AlN can be obtained by isopolytypic growth on 4H-SiC. Thanks to isopolytypic 
growth, 4H-AlN grown on 4H-SiC shows excellent crystalline quality. In this study, 
growth of AlGaN alloy and AlGaN/AlN quantum well structures were studied. 
4H-AlGaN/AlN quantum well structures were successfully grown on 4H-SiC (1-100). 
We revealed that growth of high-quality 4H-AlGaN on 4H-SiC (11-20) is impossible. 
We proposed 4H-GaN/AlN short-period super lattice structures instead of 4H-AlGaN. 
The 4H-GaN/AlN short-period super lattice structures were successfully grown on 
4H-SiC (11-20). 
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１．研究開始当初の背景 

 

半導体研究者の長年の夢であった青色発
光ダイオード(LED)が窒化ガリウム(GaN)系
窒化物半導体により実現されてから 10 年以
上が経過した。青色 LED や近紫外 LED の効
率は年々向上し、これらの LED と蛍光体を
組み合わせた白色 LED の発光効率は、現在
では、蛍光灯の倍以上に達している。 

社会の次なる要請として、波長 300nm 以
下の深紫外 LED の実現が求められている。
小型の深紫外光源は、次世代高密度光ディス
ク、空気や水の殺菌、化学物質や微生物の蛍
光分析による同定・定量のための励起光など
への応用が期待されている。 

深紫外 LED を実現しうる材料として、い
くつか候補があるが、その一つとして窒化ア
ルミニウム(AlN)系窒化物半導体が挙げられ
る。AlN は室温で約 6eV のバンドギャップを
持つ直接遷移型半導体であり、原理的には
210nm の深紫外 LED を実現しうるが、(1)

高品質の AlN を成長することが困難、(2)AlN

の n 型、p 型の伝導度制御が困難、などの問
題があった。しかし、2006 年に NTT の谷保
らにより、0.02µW(発光効率 10-6%)と非常に
微弱ではあるが、SiC(0001)基板上に成長し
たAlNのpn接合への電流注入による210nm

の発光が報告され、AlN 系深紫外 LED の可
能性が示された。谷保らは、有機金属気相エ
ピタキシー(MOVPE)法による AlN の高品質
結晶成長に多大な努力を払ってきたが、貫通
転位密度は 109cm-2 となお大きい。また、作
製した LED 構造は、単純な AlN の pn 接合
であり、量子井戸構造などのキャリア閉じこ
め構造は用いられていない。谷保らは貫通転
位密度の大幅な低減とキャリア閉じこめ構
造の採用が、今後の発光効率の向上に重要だ
と論文を結んでいる。 

申請者は、過去 10 年以上にわたって、分
子線エピタキシー(MBE)による SiC 基板上
への高品質 AlN のヘテロエピタキシャル成
長に取り組んできた。研究開始当初の目的は、
(1)GaN 系高周波トランジスタを SiC(0001)

基 板 上 に 成 長 す る た め の 下 地 層 、
(2)AlN/SiC(0001)ヘテロ接合を電子チャネル
に用いた SiC 金属-絶縁体-半導体電界効果
トランジスタ(MISFET)であり、AlN 系深紫
外LEDは特に意識していなかった。その後、
AlN/SiC の結晶成長過程を詳細に調べ、
AlN/SiCヘテロ界面における結晶欠陥を深く
考察する過程で、AlN と SiC の結晶構造(ポ
リタイプ)の違いに起因する欠陥は、非極性面
SiC 基板上に SiC 基板と同一のポリタイプの
AlN を成長することで回避できるとの着想
に至った。AlN の結晶構造として報告されて
いるのは安定相のウルツ鉱(2H)構造と、準安

定相の閃亜鉛鉱(3C)構造のみであり、SiC の
ような 4H 構造や 6H 構造を持つ AlN の報告
は皆無であったが、粘り強く研究を行った。
その結果、非極性面 4H-SiC 上において、反
射高速電子線回折(RHEED)から基板と同じ
4H 構造を持つ AlN であることを確認し、か
つ、X 線回折(XRD)半値幅も、90 秒と非常に
鋭く(通常は 300~1000 秒)結晶性が劇的に向
上していることを見出した。ただ、この AlN

を透過電子顕微鏡(TEM)で詳細に調べると、
ポリタイプの引き継ぎは不完全で、高密度の
積層欠陥を含んでいることが明らかになっ
た。そこで、AlN の初期成長過程に着目し、
系統的に成長条件を詰めていった結果、2006

年になり、ほぼ完璧に 4H-SiC 基板のポリタ
イプを引き継いだ純度の高い 4H-AlNの成長
に成功した。積層欠陥密度は 5×105cm-1と小
さく、貫通転位密度については、8×107cm-2

と従来のヘテロエピタキシャル無極性面
AlN に比べると 2 桁の低減を達成した。 

申請者は、前述の AlN 深紫外 LED の論文
を読み、申請者が得た新しい 4H 結晶構造を
持つ AlN は深紫外 LED に極めて適した系な
のではないかと考えるに至った。それは、単
に転位密度が小さいだけではない。高効率
LED に向けて AlN/AlxGa1-xN 量子井戸構造
を採用したときに、従来の極性面に成長した
場合は、(主に)自発分極により内部電界が生
じ、量子井戸中でのキャリアの発光再結合が
妨げられるという問題が生じるが、非極性面
ではこの問題は生じないというメリットが
あるからである。近年、GaN 系緑色 LED の
効率向上に非極性面の活用が注目を集めて
いるが、申請者は、AlN 系について非極性面
の成長を先駆けて進めていたと言える。 

 

 

２．研究の目的 

 

(1) 4H-AlGaN 混晶の成長技術 

高効率発光デバイス実現には量子井戸構造
は不可欠である。量子井戸を作製するために
は、AlN よりバンドギャップの小さな AlGaN

を成長できなければならない。そこで、本研
究 で は ま ず 最 初 に 、 4H-AlN 層 上 に
4H-AlGaN の成長を試みる。これまで行った
予備実験では、4H-AlN 上に GaN を成長す
ると、2H-GaN が成長し、(ポリタイプの違い
が原因で)2H-GaN は低品質であることが判
明している。研究のポイントは、どの程度の
Al 組成までであれば高品質の 4H 構造
AlGaN が成長可能か、また、成長条件(成長
温度)により、その範囲をどの程度まで拡大で
きるか、という点にある。 

 

(2) 4H-AlN/4H-AlGaN 量子井戸構造の作製



と評価 

上記で確立した 4H-AlGaN を用いて、
AlN/AlGaN 多重量子井戸構造を作製する。
評価方法としては、XRD、TEM などにより
構造評価を行う。また、カソードルミネッセ
ンスにより発光特性、特に励起強度依存性に
伴うブルーシフトが生じるかどうかを確認
する。(ブルーシフトが無ければ内部電界が存
在しないことの確認となる。) 

 

(3) n 型伝導度制御技術 

非極性面 4H-AlN に Si ドーピングを行い、n

型伝導度制御を行う。高温ホール効果測定や
SIMS 測定、ショットキーダイオードによる
容量電圧特性評価を行い、現在、n 型 AlN と
してトップレベルの NTT の MOVPE による
2H-AlN(0001):Si と、移動度やドナーのイオ
ン化エネルギーの違いについて詳細に比較
する。非極性であるために、ドーパントの取
り込み効率が高いこと、バンド構造が異なる
ために、イオン化エネルギーが異なる、キャ
リアの散乱(移動度)が異なることが期待され
る。 

 

 

３．研究の方法 

 

-AlGaN の成長について 
申請者は過去に、4H-GaN の実現を目指して、
4H-SiC 基板上に 4H-AlN を成長し、その上に
GaN の成長を試みた。結果としては、成長温
度、V/III 比などを幅広く振ったがいずれの
条件でも、GaN 成長程なく成長層は 2H構造に
なってしまうことが判明した。ポリタイプの
引き継ぎがうまく行われる条件として、格子
不整合が小さいことが重要であることを示
唆する結果である。AlNに対して AlGaN は GaN
モル分率の増加と共に格子不整合が大きく
なる。4H構造の AlGaN が成長可能な境界が
AlN～GaN の間のどこかにあると考えられる。
GaNモル分率を変化させて、AlGaNを成長し、
成長層を、XRD や TEM で評価し、結晶構造、
結晶欠陥(積層欠陥、転位密度)を評価する。
V/III 比はこれまでのAlN の成長から、ほぼ
ストイキオメトリになる点が最良であるこ
とが分かっているので、変化させる余地はな
いが、成長温度に関しては 200℃程度の範囲
で 4H-AlN が成長する範囲がある。成長温度
と共に、4H構造で成長可能な GaN モル分率が
どのようになるか明らかにする。 
 
・AlN/AlGaN 量子井戸構造について 
研究の初年度で確立する予定の4H-AlGaN 成
長条件を用いて、4H-AlN/4H-AlGaN 多重量子
井戸構造の作製を行う。作製した量子井戸構
造は、XRD および TEM により評価する。評価
のポイントは、どの程度の厚さまで、SiC 基

板上へのコヒーレント成長が維持されるか
である。これまでの AlN の成長では、(11-20)
面上では、XRD による格子定数の精密測定、
および AlN/SiC 界面における転位の種類・密
度観察から、膜厚が 400nm 程度までは格子緩
和の様子は認められない、すなわちコヒーレ
ント成長であった。AlGaN 層が入った場合に、
コヒーレント成長する範囲は、減るのか、そ
れとも前述のc軸格子不整合が小さくなる効
果で、逆に増えるのかが発光デバイス作製上
極めて重要な点となる。コヒーレント成長す
る膜厚が増えるのであれば、コヒーレント成
長の高品質 4H-AlN 系デバイス設計の自由度
が大幅に広がることになる。 
 
・AlN の n型伝導度制御について 
最終年度には、電子物性制御として、4H-AlN
への Si ドープによる n型伝導度制御の実験
を中心に行う。500nm 程度の厚みまでは低転
位な高品質4H-AlNを4H-SiC(11-20)、(1-100)
基板上に成長できるので、基板として、p型
もしくは半絶縁性 4H-SiC(11-20)を使用し、
その上に成長した 4H-AlN に対して、各種の
密度で Siドーピングを行う。Siドーピング
による表面平坦性や結晶性の変化が無いか
を AFM、XRD により評価し、CLにより発光ス
ペクトルを評価する。現時点でおそらくもっ
とも理想に近いSiドープ AlNと考えられる、
NTT の MOVPE 成長 2H-AlN:Si の報告結果との
詳細な比較を行う。4H-AlN で理論的に期待さ
れることは、4H構造独特の(4層周期の)結晶
構造に起因する、2種類(cubic サイトと
hexagonal サイト)のドナーレベルの出現、バ
ンド構造の違いに起因するドナー深さの変
化があり得る。非極性面から予測されること
は、Siの取り込みの大幅な違いが考えられる。
リファレンスとして、同一の MBE 装置で
SiC(0001)上に成長した AlNに対してもいく
つかドーピングを行い、取り込み率の違いと
いう観点からも評価を行う。Siの活性化率
(Al サイトを置換してドナーとして働いてい
る率)を求めるために、SIMS 分析も必要に応
じて行う。600Kのホール効果では全てのドナ
ーがイオン化しないので、n型 SiC 基板を用
いて縦方向のショットキーダイオードでの
実効ドナー密度の測定も併用する。 
 
 
４．研究成果 
 
(1) RF プラズマ援用分子線エピタキシー法

により、4H-SiC (11-20)面および(1-100)
面上にさまざまな成長条件で 4H-AlGaN
の成長を行い、高 Al 組成 AlGaN の MBE
成長における Ga 取り込み異常について
系統的な知見を得た。その結果、無極性
面上では、Gaの取り込みが面方位によっ



て著しく異なることを見出した。これは、
４H 構造 AlGaN だけでなく、６H-SiC 無
極性面基板を用いて成長した２H 構造
AlGaN 成長でも再現されることを確認し、
無極性面AlGaNの普遍的な現象であるこ
とを明らかにした。 
 

(2) ４H-SiC(1-100)面上でGaNモル分率を変
化させて、AlGaN を成長させることに成
功した。成長層を、XRD や TEM で評価し、
結晶構造、結晶欠陥(積層欠陥、転位密
度)を評価し、尐なくとも GaN モル分率
が１０％程度までは、AlN と比較して結
晶性の悪化はまったく観察されず、４H
構造のAlGaNが成長可能であることを明
らかにした。また、成長した 4H-AlGaN
は ４ H-AlN/4H-SiC の 場合 と 同様 に
4H-SiC 基板にコヒーレント成長してい
ることを高分解能X線回折測定により明
らかにした。 
 

(3) (1-100)面については AlGaN の成長条件
が確立できたので、試験的に４H 構造
AlGaN/AlN 多重量子井戸構造の作製を試
みた。作製した量子井戸構造をTEM によ
り評価したところ、AlGaN/AlN ヘテロ界
面における転位や積層欠陥の生成は見
られず、下地の４H 構造 AlN テンプレー
トの品質を引き継いだ、高品質な構造で
あることが明らかになった。また、X 線
回折逆格子マッピング測定により、成長
した多重量子井戸構造が 4H-SiC 基板に
対してコヒーレント成長していること
を確認した。発光の励起強度依存性から、
作製した量子井戸構造は内部電界フリ
ーであり、将来の高効率深紫外線発光層
として利用可能であることを確認した。 
 

(4) AlGaN の成長が困難な(11-20)面で深紫
外発光を実現する方法として、AlN/GaN
短周期超格子の作製を試み、高品質な超
格子構造の成長に成功し、強い深紫外発
光を得た。 
 

(5) 4H-AlN への Si ドーピングを試みた。対
象資料として通常の結晶構造の 2H-AlN
への Si ドーピングを行い、比較検討を
行った。無極性面では全般的に不純物が
取り込まれやすいという傾向は得られ
たが、電気的、光学的に有意な結果を得
るには至らなかった。酸素のバックグラ
ウンドドーピングが大きいため、それに
埋もれてしまったものと考えている。
MBE 装置の不純物管理（脱ガスやベーキ
ング）をこれまで以上に徹底し、（成長
温度を高くすると酸素の取り込みは減
ることが分かっているので）より高い成

長温度での系統的な実験を将来的には
進める必要があると考えている。 
 

(6) 他に、より高品質な 4H-AlN を成長する
ために、SiC 表面のステップ制御および
SiC 表面ステップエッジ上の AlN の成長
過程についての詳細な研究を(0001)面
を用いて行った。(0001)面のステップエ
ッジは、無極性面(1-100)面および
(11-20)面に相当するためである。成長
および欠陥生成においてステップエッ
ジでの特異な挙動がある結果は掴んだ
が、詳細についてはさらに系統的な研究
が必要である。 
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