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研究成果の概要（和文）：発光層よりも大きなバンドギャップを有する六方晶窒化ホウ素（h-BN）を用いたトッ
プエミッション型AlGaN系LED構造をMOCVDで一貫成長にて行い、紫外光域の高輝度光源実現を目指した。AlN下地
上に表面平坦性を維持したまま、完全に格子緩和かつ280nm帯で>80%の反射率を有するAlGaN歪み緩和・光反射層
の成膜に成功し、その上に成膜したAlGaN-MQWsは室温で強いPL発光が観測され、その半値幅は5nmであった。ま
たh-BN膜の残留不純物として原料、MOCVD部材からの混入起源を同定し、C濃度、O濃度、Si濃度を2桁減少させる
ことに成功した。

研究成果の概要（英文）：Top-emission AlGaN-based LED structures with hexagonal boron nitride (h-BN),
 which has a larger band gap than the emission layer, were grown by MOCVD to achieve a 
high-brightness light source in the UV region. Atomically smooth, fully strain-relaxed, and 
light-reflectivity in the 280 nm band >80% AlGaN buffer layer was successfully grown on an AlN 
template. The AlGaN-MQWs deposited on the AlGaN buffer layers showed strong PL emission at room 
temperature, with a FWHM of 5nm. The origin of the C, O and Si residual impurities in the h-BN films
 was identified. Optimized growth conditions, such as B2H6 and NH3 precursors and BN susceptors 
enabled reduction in residual impurities by two orders of magnitude.

研究分野：化合物半導体の結晶成長

キーワード： 六方晶窒化ホウ素　AlGaN　UV-LED　MOCVD　残留不純物　格子緩和　貫通転位　ジボラン
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
現状のAlGaN系UV-LEDが直面している4つの課題（格子整合する基板が存在しない、正孔注入効率が低い、電子オ
ーバーフロー、低Al組成AlGaNやGaNに吸収される）に対して、本研究はボトルネック解消となる一つのアプロ―
チを示した。AlN下地上に表面平坦性を維持したまま、完全に格子緩和するAlGaN成膜技術はUV-LEDのみならず
VCSEL、さらには電子デバイスへの応用が期待できるものであり、学術的・社会的意義がある。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

AlGaN で構成される窒化物半導体による紫外光域（UV）LED は殺菌・浄水・空気浄化、高
密度記録媒体、樹脂加工・接着等の光源としての応用検討が進んでいる。特に Al組成比の高い
UV-C（280-200nm）領域では、水銀フリーで省エネルギー固体光源として期待され、最近では
新型コロナウイルスの殺菌用途として携帯性に優れる小型 LED で、数 10 秒で殺菌が可能にな
る等、市場が拡大している。さらなる高輝度 LEDの実現により、殺菌能力向上が可能となり災
害時等に利用する水の浄化をバッテリー駆動で行うことが期待できる。従来の AlGaN 系 UV-
LED 構造（図 1）は、サファイア基板上に AlN バッファ層、AlGaN 傾斜バッファ層を介して
AlGaN電子注入層、AlGaN量子井戸発光層、AlGaN正孔注入層、GaN正孔コンタクト層を順
に成長したボトムエミッション型である。この AlGaN系 UV-LED は以下の大きな 4つの課題
が明らかになっている。①AlGaN発光層に格子整合する基板が存在しない。現状 Al組成を階段
状に変化させた傾斜バッファ層上の AlGaN 発光層は歪みが導入されており、LED 動作中に
AlGaN発光層の欠陥増殖を引き起こす。Al組成を下げたバッファ層を導入することで緩和させ
ることが期待できるが、AlGaN発光層からの発光は吸収される問題がある。②p型 AlGaNの正
孔注入効率は極めて低く、特に Al組成比の高い AlGaNは高抵抗（104Ωcm）を示す。正孔注入
効率を高めるには、Al 組成比の低い AlGaN や GaN を採用せざるを得ないため、AlGaN 電子
注入層から③電子が発光層を超えて正孔注入層に到達（電子オーバーフロー）し発光効率が低下
してしまう。さらに④バンドギャップの小さい低 Al組成 AlGaNや GaNに発光が吸収される。
以上のことから従来の AlGaN 系 UV-LED 構造は電子・光注入効率、光取り出し効率を含めた
外部量子効率は 10%以下という状況にある。LEDの有する高い内部発光効率という特徴を活か
し、高輝度 LEDを実現するには、上記①～④の課題を解決する必要があり、発光効率を低下さ
せず垂直方向上面へ光を効率よく取出すトップエミッション型LED構造を実現することが本研
究の狙いである。 
 
 
２．研究の目的 

AlGaN系 UV-LEDの課題である①格子整合する基板が存在しない、②正孔注入効率が低い、
③電子オーバーフロー、④低Al組成AlGaNやGaNに吸収される、について、本研究ではAlGaN
歪み緩和・光反射超格子層および六方晶窒化ホウ素（h-BN）を取り入れたトップエミッション
型 LED構造（図 2(a)）をMOCVD一貫成長にて行う。AlGaN歪み緩和・光反射超格子層によ
り AlN バッファ層からの歪みが緩和され、低転位 AlGaN 発光層が期待でき、かつ発光層から
下面に発光した光は光反射層で上面に反射される。h-BN はバンドギャップが大きく、かつ
AlGaNに対して正孔障壁が低いため（図 2(b)）、低抵抗の正孔注入層として期待でき、発光層か
ら上面に発光した光は h-BNを透過する。このため、①～④の課題を同時に解決することが期待
できる。本研究の目的はトップエミッション型 AlGaN系UV-LEDとなる AlGaN歪み緩和・光
反射超格子層／AlGaN 電子注入層／AlGaN 発光層／h-BN 正孔注入層を同一 MOCVD 装置で
一貫成長し、電流注入により生じる発光の高効率化を実現することである。 
 

 
図 1. 従来の LED構造    図 2. (a) 本研究の LED構造 (b) h-BN/AlGaNバンド

構造 



 
 
３．研究の方法 

AlN下地に AlGaN電子注入層を完全に歪み緩和させるために、AlGaN／AlGaN超格子構造
を用い、かつ光反射層としての機能を付加した。MOCVD法により AlGaN歪み緩和・光反射層、
AlGaN 電子注入層、および MQW 活性層を成長し、その条件最適化を行った。評価は AFM、
XRDおよび逆格子マップ、PL、分光反射、分光エリプソメトリー、TEMにより実施した。 
 BN を UV-LED の正孔注入層に適用するためには、残留不純物低減が必須である。残留不純
物の起源を明らかにするために B原料としてジボラン（B2H6）とトリメチルボロン(TMB)、ウ
エハを搭載するサセプター部材を SiCコートグラファイトとBNの検討を行った。評価はAFM、
XRD、CL、分光エリプソメトリー、SIMSにより実施した。 
 
 
４．研究成果 
図 3に AlN上に膜厚 29.0nm、Al組成 0.75と膜厚 26.5nm、Al組成 0.50の AlGaNで設計
した AlGaN-DBR(a) 10周期、(b) 30周期の(1ത1ത24)面における X線逆格子マップを示している。
10周期の場合、AlNにコヒーレント成長した AlGaN形成から、一部格子緩和が始まっており、
30周期にすると格子緩和が大きく進んでいることが分かる。図 3(c) 30周期の HAADF–STEM
像からコントラストが明瞭に観測され、AlGaN 界面が急峻であること、膜厚がほぼ設計に近い
値であることが確認できた。図 3(d)のω/2θスキャンから周期構造からの多重ピークのピーク重
なりが見られる。AlN にコヒーレント成長している部分と格子緩和している部分が混在してい
るためである。 
 

 
図 3. AlGaN-DBRの逆格子マップ(a) 10周期 (b) 30周期 

 

  
 

図 3. AlGaN-DBR 30周期の(d) 断面 TEM像 (e) X線回折パターン 
 
図 4(a)に AlGaN-DBR 30周期の 2 μm×2 μmの AFM像から高さ~5nm、直径~1.2μm
の多数のヒロックが観測され、その密度は~108 cm-2程度であり、螺旋転位に対応する
ことを X 線ロッキングカーブおよび断面 TEM 観察から確認した。図 4(b)の反射スペク
トルからピーク波長 279nm、反射率 84%が得られ、シミュレーションで期待される設計値 99%
よりも低い値であるものの、格子緩和・光反射を有する AlGaN層の成膜が可能であることを見
出した。 



  
図 4. AlGaN-DBR 30周期の(a) AFM像 (b) 反射スペクトル 

 
AlGaN-DBR 30周期上に n-AlGaNを Al組成 0.62、膜厚 1.7µm成膜した。図 5(a)に
示す逆格子マップから n-AlGaNは AlNから完全緩和しており、AFMからステップ・テ
ラス構造が確認でき、螺旋転位が減少したことを示唆している。 
 

  
図 5. AlGaN-DBR 30周期上の n-AlGaNの(a) 逆格子マップ (b) AFM像 

 
 n-AlGaN上に形成した AlGaN-MQWsは急峻な界面が得られ、AlGaN歪み緩和・光反
射層 30 周期で強い室温 PL スペクトルが得られ、半値幅は 5nm であり、AlGaN 歪み緩
和・光反射層 10周期、バッファ層無と比較して特性が大きく改善することが分かった。 

 

図 6. AlGaN-MQWsの(a) 断面 TEM (b) PLスペクトル 
 
 AlGaN-MQWs上に成膜する h-BNの条件検討として、B原料をジボラン（B2H6）およ
びトリメチルボロン（TMB）、SiCコートグラファイトをサセプター材料に用いてサファイア基
板上に h-BN膜を成膜した所、B2H6原料は TMB原料と比較して残留 C濃度は 2桁、O濃度は



1桁程度低減された（図 7）。さらにサセプター材料を SiCコートグラファイトから BN に変更
することで、Si濃度が 2桁低減され、吸収スペクトルからも改善効果が見られた（図 8）。この
ことは、MOCVD による h-BN の残留不純物の起源として C は有機金属原料、Si はサセプ
ター材料であることを見出した。 
 

 
図 7. (a) TMB原料(b) B2H6原料を用いた h-BN/Al2O3の不純物濃度プロファイル 

 

  
図 8. (a) BNサセプター材料を用いた h-BN/Al2O3の不純物濃度プロファイル 

(b) h-BN/Al2O3の誘電関数と吸収スペクトル 
 
 
 h-BNへのMgドーピングを試みたが、SIMS分析から設計する濃度が得られず、h-BNを用
いたトップエミッション型 AlGaN系 LED構造の電流注入による発光は実現できなかった。し
かしh-BN膜をMQWs上に1300℃以上の高温で同一MOCVD装置にて連続成膜を行い、MQWs
の発光が消失しないことは確認できた。今後h-BNのp型化によりトップエミッション型AlGaN
系 LEDの条件検討を進めていきたい。 
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