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研究成果の概要（和文）：AlN系半導体の結晶成長機構、電気伝導機構、発光機構を研究し、高品質単結晶成長
技術、高効率ドーピング技術、発光制御構造、デバイス作製技術を開発した。これらの学術的知見、基盤技術を
ベースに、AlN系深紫外LEDの高効率化、光励起による深紫外レーザ発振を達成した。さらに、新規材料として立
方晶窒化ボロン（c-BN）の単結晶薄膜成長を世界に先駆け実現した。本研究成果は、AlN系材料・デバイス応用
分野を進展させるともに、新規材料・構造の創出に繋がる結晶成長技術の開発に貢献することが期待される。

研究成果の概要（英文）：Growth mechanism, doping property and optical property of AlN-based 
semiconductor and its heterostructures were studied. We developed these single-crystal growth 
technology, high-efficiency doping, and device fabrication. We achieved high-efficiency AlN-based 
LED and photo-pumped deep-UV lasing from AlGaN quantum wells. We also developed a growth method for 
single-crystal cubic BN, which is able to make new heterostructures with AlN and Diamond. These 
results will contribute to further developments of AlN-based materials and devices, and crystal 
growth technologies for creating new materials.

研究分野： 結晶工学

キーワード： 結晶成長　半導体物性　窒化物半導体　発光デバイス　紫外

  ３版
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１．研究開始当初の背景 
日本を中心とする長年の窒化ガリウム

（GaN）に関する材料研究とデバイス開発は、
高発光効率（数 10％）の青・緑色発光ダイオ
ード（LED）、青紫レーザダイオード（LD）
を実現し、社会の発展に大きく寄与してきた。
近年は、蛍光灯を置き換え可能なレベルまで
GaN 系 LED 電球の発光効率は向上し、低炭
素化社会に大きく貢献しようとしている。し
かし、発光効率の高い LED や LD が実用化
しているのは近紫外・可視・赤外の領域であ
り、GaN の発光波長 365nm よりも短い深紫
外領域（波長 200-300nm）では半導体デバイ
ス化は進んでいない。 
深紫外光は、波長が短く、光子エネルギー

が大きいことから、衛生（殺菌、浄水）、環
境（有害物質の検出・分解）、医療、ナノ加
工など幅広い分野での応用が期待されてい
る。現在、利用されている深紫外光源は水銀
ランプやエキシマレーザなどのガス光源で
あり、有害ガス含有、低効率、低寿命などの
実用上の問題を抱えている。これらガス光源
を半導体デバイス化できれば、深紫外光源の
無害化、高効率化（省エネ化）、長寿命化が
原理的に可能であり、低炭素化、環境保全な
ど社会的な課題の解決に貢献する。 
 深紫外発光材料として、GaN と同様の窒化
物半導体である窒化アルミニウム（AlN）が
有望である。AlN は直接遷移型半導体で最大
のバンドギャップ 6.0 eV を有し、真空紫外
（波長 200nm 以下）と深紫外の境界に近い
210nm で発光する最短波長発光半導体であ
る。そして、AlNとGaNの混晶であるAlGaN
は組成を調整することにより、発光波長を
210nmから 365nmの深紫外から近紫外域で
制御できる。 
そこで、近年、AlGaN の Al 組成を GaN

から徐々に増加することで LED の短波長化
が国内外で進められてきた。しかし、Al 組成
を増加すると、結晶欠陥が形成されやすく、
ドーピング制御が困難になり、深紫外 LED
の短波長化は進んでいなかった。一方、我々
は、それまで未開拓な材料であった AlN の結
晶成長技術の開発に注力し、世界に先駆けて
AlN の pn ドーピング制御（半導体化）を実
現した。そして、波長 210nm 世界最短波長

LED の動作に成功し、AlN の深紫外発光デ
バイス応用の可能性を実証した。また、AlN
のキャリア散乱機構、発光機構などの基礎物
性も明らかにしてきた。 

AlN は深紫外発光デバイスを実現する次
世代の半導体材料として期待されるように
なり、国内外の研究機関で AlN 系半導体の結
晶成長、デバイス応用に関する研究開発が活
発化してきている。しかし、現在のところ、
深紫外 LED の発光効率は数%程度と可視光
LED と比べて低く、水銀ランプの効率（最大
で 20%程度）にも至っていない。特に、高
Al 組成 AlGaN（Al 組成 60％以上）を発光層
とする波長 250nm 以下では波長が短くなる
と発光効率は急激に低下する。これは、Al
組成の増加による p 型 AlGaN の正孔濃度の
低下に加えて、価電子帯構造の変化により偏
光方向が変わり光取り出し効率が低下する
ことにも由来する。 

LD の発振波長は 336nm まで短波長化が
進められ近紫外 LD の動作は報告されている
が、波長 200nm 台の深紫外 LD は実現して
いない。この主な原因は、上記のｐ型ドーピ
ングの難しさに加えて、AlN 系へテロ構造の
成長技術、AlN 系デバイスプロセス技術が十
分に確立していないためである。 
一方、AlN よりも短い波長（真空紫外域）

で発光する材料や AlN よりもバンドギャッ
プが大きく AlN と良質なヘテロ構造を形成
できる材料は存在せず、真空紫外発光デバイ
スの実現（未踏波長域の開拓）や AlN 深紫外
LED の高効率化には新規材料・ヘテロ構造の
探索が必要である。 
 
２．研究の目的 

窒化アルミニウム（AlN）は、深紫外発光
デバイスを実現する次世代の半導体として
期待されている。本研究では、「深紫外 LED
の高効率化（波長 250nm 以下で発光効率
10％）」、「深紫外 LD の実現」、「真空紫外材料
の開拓」に向けて、（1） 高品質 AlN 系ヘテ
ロ構造の成長、（2）AlN 系量子井戸の発光制
御、（3）高効率ｐ型ドーピング、（4）AlN 系
デバイスプロセスの確立、（5）新材料/構造
探索に取り組み、AlN 系材料・デバイス応用
分野を大きく進展させるともに、新材料・構
造の創出に繋がる結晶成長技術の開発、未踏
波長域の開拓による新規産業の創出に貢献
することを研究目的とする。 
 
３．研究の方法 
「深紫外 LED の高効率化」、「深紫外 LD の

実現」、「真空紫外材料の開拓」に向けて、こ
れまでに構築してきたAlN系半導体の結晶成
長、ドーピング制御、物性評価に関するオリ
ジナル技術を発展させる、AlN 系へテロ構造
の成長機構、ヘテロ界面構造、光電子物性の
解明を進めることにより、本質的な課題であ
る（1）高品質 AlN 系ヘテロ構造の成長、（2）
AlN 系量子井戸の発光制御、（3）高効率ｐ型



ドーピング、（4）AlN 系デバイスプロセスの
確立、（5）新材料/構造探索に焦点を絞り、研
究計画を遂行する。 
 
４．研究成果 
（1）高品質 AlN 系ヘテロ構造の成長 
高品質AlN系ヘテロ構造の成長に向けて高

温成長可能な有機金属気相成長法（MOCVD）
の開発に取り組んだ。AlN 系の MOCVD では原
料ガスの気相反応が問題であるが、反応炉内
のノズル形状の最適化を行うことで原料ガ
スの気相反応を抑制し、原料の供給効率を高
めた。その結果、1400℃以上の高温下におい
ても、デバイス構造の作製が可能なまでに成
長速度を高速化することができた。AlN の成
長温度の高温化により、残留不純物濃度を低
減できることを示した。 
AlN の MOCVD 成長において、非極性面の成

長表面平坦性は極性面よりも悪く、デバイス
作製時の課題であった。非極性面 AlN 成長時
に、III 族と V 族原料を交互に供給する流量
変調エピタキシを適用することで、原子レベ
ルで平坦な成長表面を得ることに成功した。 
非極性面 AlGaN/AlN ヘテロ成長において、

デバイス特性に大きな影響を及ぼす格子緩
和（転位）の発生機構について調べたところ、
ヘテロ界面と交差するM面に沿った結晶面す
べりにより転位が発生することを明らかに
した。また、AlGaN 成長中に Si をドーピング
することにより、転位発生が抑制される興味
深い現象を発見するとともに、デバイス構造
の設計に有用な知見を得た。 

 
（2） AlN 系量子井戸の発光制御 
 AlGaN 系量子井戸の発光特性の結晶面方位
依存性を評価した。非極性 M面 AlGaN 量子井
戸では、異方的な格子歪に由来する光取出し
効率の高い偏光性、並びに内部電場が発生し
ないため、従来の極性 C面 AlGaN 量子井戸よ
りも強く発光することをフォトルミネッセ
ンス測定により示した。さらに、デバイス化
を進め、非極性 M面 AlGaN 量子井戸 LED から
の深紫外発光を実現した。また、非極性 M面
AlGaN 量子井戸 LED はデバイス応用に適した
等方的な放射特性を有し、その放射特性は
AlGaN の偏光性から説明できることを示した。 
 また、AlGaN の発光機構の解明に向けて、

AlGaN 混晶のバンド端発光の組成依存性を系
統的に調べた。AlGaN 三元混晶の励起子―フ
ォノン相互作用は、二元化合物の GaN や AlN
よりも大きくなることがわかった。特に、組
成揺らぎが大きくなる組成域において、励起
子―フォノン相互作用が最大化することを
示した。 
AlN 系レーザダイオード（LD）の実現に向

けて、AlGaN 量子井戸の高品質化を図り、波
長 260 nm の深紫外域において光励起による
レーザ発振を確認するに至った。 
 
（3）高効率ｐ型ドーピング 
ワイドギャップ半導体の共通課題である

ドーピングの困難性に対して、点欠陥制御の
観点からｐ型 AlGaN の MOCVD 成長条件を最適
化することで正孔濃度を増加させることに
成功し、LED の発光強度増加を確認した。 
さらに、従来の p 型 AlGaN 単層に代わり、

p 型 AlN/AlGaN 超格子構造を用いることで、
さらなる正孔濃度の増加を図り、p 型伝導性
の向上に成功した。なお、AlN/AlGaN 超格子
はコヒーレントに成長し、良質な結晶性を有
することを確認した。そして、AlN/AlGaN 超
格子を p 型層に用いた深紫外 LED を作製し、
従来の AlGaN 単層を p型層に用いる LEDより
も、発光強度を増加、素子抵抗ならびに動作
電圧を低減できることを実証した。 
 

 
（4） AlN 系デバイスプロセスの確立 
AlN 系デバイスプロセスの確立に向けて、p

型電極材料・プロセスを検討した。Ni 系半透
明電極を酸化することで、良好なオーミック
特性と高い紫外透光性が得られた。 
 
（5）新材料/構造探索 
 新規材料探索、並びに AlN 系新規ヘテロ構
造の創出に向けて、立方晶 BN（c-BN）の単結
晶成長に取り組んだ。窒化物半導体の薄膜成
長に広く用いられているMOCVDやラジカルソ
ース MBE で BN を成長すると、sp2 結合からな
る層状 BN（h-BN）が優先的に形成する。そこ
で、イオンビームアシスト MBE を開発し、sp3
結合からなる c-BN の単結晶薄膜成長を世界
に先駆けて成功した。イオンビームアシスト



MBE における c-BN の成長相図を作成し、単結
晶 c-BN 成長の指針を与えるとともに sp3 結
合相の優先的形成には加速イオンによる sp2
結合相の選択的エッチングが重要であるこ
とを明らかにした。また、c-BN の成長温度の
高温化により双晶の発生が抑制されて c-BN
薄膜の結晶性が向上することがわかった。高
品質 c-BN 薄膜成長の指針を示すとともに、
c-BN 半導体デバイスの創出に向けた基盤技
術を確立した。c-BN は AlN 系半導体と同じ結
合構造を持つため、新規 AlN/BN 系ヘテロ構
造デバイスの創出が期待される。 
一方、c-BN 上へのダイヤモンド薄膜の CVD

成長も試みた。ダイヤモンド結晶の安定面と
成長条件の関係をもとに、ダイヤモンドの成
長初期過程を制御することで、c-BN 上への単
結晶ダイヤモンド薄膜の成長にも成功した。
ダイヤモンド(111)基板上のc-BN成長におい
ては、そのヘテロ界面では C-B 結合が形成し
ていることを実験的に示し、c-BN 薄膜は N極
性で成長していることを明らかした。本研究
により、窒化物半導体/ダイヤモンド新規ヘ
テロ構造の創出とデバイス応用を切り拓く
成果を得ることができた。 
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