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Compact deep-ultraviolet (DUV)light sources emitting at 200 to 350 nm with high efficiency is
 

strongly required for numerous applications such as the efficient white light,sterilization,decom-

position of pollutant,medical treatment and nonline-of-sight communication.High quality AlGaN
 

active layer, high extraction efficiency and reduction of operation voltage are necessary for
 

realization of the DUV light source.In this report,after description of the current state and issues
 

in the device development,crystal growth techniques for high quality AlGaN epitaxial film and
 

new AlGaN vertical device structure for high efficient DUV light emitting devices are described.
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GaNを用いたp-n接合発光ダイオード（light emitting
 

diode:LED）は，1989 年に天野らが電子線照射によって

p型GaNを実現したことが発端である ．その後，窒素

雰囲気中でアニールすることで不純物の活性化が可能にな

り，p型GaNが得られることが中村らにより明らかにさ

れ ，1995年に電流注入による誘導放出が ，翌1996年に

は室温連続発振が報告された ．GaNベースの青色LED

は ，交通信号機をはじめ日常のイルミネーションとし

ても，われわれの周囲いたるところで容易に見受けられ

る．また，波長405 nmの青紫レーザーは今日まで多くの

改良が加えられ，ゲーム機やプレーヤー等の家電製品に搭

載され，一般家庭にも広く普及するようになってきた．現

在，青色発光で発光波長帯をさらに短くした短波長青色発

光デバイス開発の研究が国内外で盛んに行われており，発

光波長375 nmや 365 nmの紫外線LED（UVLED）がすで

に紫外窒化物系の発光デバイスとして市場に出ている．こ

れらの発光デバイスの実現には，高品質低欠陥密度GaN

層を実現する横方向成長（lateral epitaxial overgrowth:

LEO）法の開発と ，InGaN層を活性層に用いることに

よる発光効率の向上が背景にある ．これに対し，波長が

350 nmよりも短い発光デバイス実現には，AlGaN層を活

性層に用いる必要がある．この場合，Alの組成を変化さ

せることにより，おおよそ200～350 nmの範囲の深紫外域

（deep UV:DUV）で発光するデバイスが実現可能である．

既存の深紫外光源としては，He-Cdレーザー，エキシ

マーレーザー等の気体レーザー，水銀ランプ，キセノンラ

ンプなどがあげられるが，これらは装置サイズや発熱量，

消費電力，効率といった点に大きな問題があり，これらを

高出力深紫外半導体発光デバイスに置き換えることができ

れば，その社会的あるいは経済的影響は甚大である．

図1は，高出力深紫外LEDの代表的な応用例を示して

いる．深紫外光には強い殺菌作用があるため，院内感染の

原因となる細菌類の分解処理などに応用される．また，生

体に関する作用が大きいので，光照射治療や，生体組織の

マーキングに利用可能である．さらに，フォトンのエネル

ギーが大きいので，従来分解できない有機材料，たとえば

環境ホルモンとされるダイオキシンの分解処理等，環境浄

化に応用されることが期待される．この波長帯を用いた地
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上での近距離通信への応用も可能である．また，一般照明

機器への応用も大きな市場があると考えられており，その

実現が期待されている．本稿では，窒化物半導体を用いた

深紫外線発光デバイス研究の最近の動向について解説し，

筆者らの最近の研究結果を紹介する．

1. 深紫外線LEDの発光効率の向上

1.1 発光効率とは

一般的に，LEDの発光効率ηは，内部量子効率：η，

取り出し効率：η ，電圧効率：ηを用いて，η＝η・

η ・ηとして表現できる．内部量子効率は，LEDに流

す電子数に対して，活性層で発生する光子の個数を割合で

示したものであり，取り出し効率は，活性層で発生した光

子数のうちLEDチップやパッケージ外に出てくる光子数

を割合で示したものである．電圧効率ηは，出射する光

のエネルギー hνに対するデバイスの動作電圧 V の比で，

hν/qV（ただし q は素電荷量）と表現される．投入電力

に対する光エネルギーの比が，いわゆる発光効率である．

したがって，深紫外線LEDの発光効率の向上には，おの

おのの効率を1に近づけることが必要不可欠であることが

わかる．

1.2 外部量子効率の向上

図2は，従来報告されたDUV-LEDの発光ピーク波長

に対する外部量子効率ηを文献から拾い上げて，作図し

たものである ．外部量子効率はLEDに流す電子数

に対して，LEDチップやパッケージ外に出てくる光子の

個数を割合で示したものであり，η＝η・η と表現さ

れ，電流-光強度（I-L）特性の傾き（dL/dI）として容易

に評価可能な量である．同図において，発光波長が短波長

になるにつれて，効率が指数関数的に低下していることが

わかる．青色発光デバイスで成功を収めたInGaN系発光

デバイスの場合，デバイス構造の下地層にはサファイヤ基

板に成長した数ミクロン厚のGaN層が一般的に用いられ
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図1 深紫外発光デバイスの応用例．波長200～350 nmの深紫外光には白色光源をはじめ，殺菌や公害物
質の分解，医療，通信など幅広い応用分野がある．

図2 紫外ならびに深紫外LEDの発光ピーク波長と外部量子
効率の関係 ．直流駆動とパルス駆動における効率の値を
色分けして区別している．

http://www.jrcm.or.jp/news/bnews10.htm



る．基板とGaN層の格子定数差に起因した高密度貫通転

位がGaN層内に発生するが，低温バッファー層，および

そのアニール技法の最適化により，結晶成長技法のみでは

10 cm 台，LEO法では5×10 cm の貫通転位密度を

有する良好な結晶が得られる ．これに対して，AlGaN

系においては，数多くの貫通転位が存在するだけではな

く，Al組成が高くなっていくにつれて，本質的に点欠陥

が発生しやすいという問題点があるため，一般的に結晶品

質の向上が困難であることが内部量子効率の低下につなが

っている．

1.3 内部量子効率の向上

内部量子効率の向上のためには，活性層への電子の注入

効率を高め，かつ注入電子の輻射性再結合過程を増やし，

非輻射性再結合過程を減らすことが必要である．キャリヤ

ーの注入効率の向上のため，一般にDUV-LEDの活性層

はキャリヤーブロック層付きのダブルヘテロ構造を有する

多重量子井戸構造の形をとる．キャリヤーブロック層を導

入することで ，電子がクラッド層にオーバーフローし

て，設計外の波長で発光することを抑制している ．

サファイヤ（0001）面上に成長させた窒化物結晶には，

自発分極とピエゾ分極による内部電解の発生のために，量

子閉じ込めシュタルク効果（quantum-confinement Stark
 

effect:QCSE）により輻射性再結合時間が長くなり，結果

として内部量子効率が低下する ．QCSEは量子井戸の幅

が広いほど大きくなるため，数ナノメートル程度に薄くす

る必要がある ．AlGaN系の量子井戸においては，自発

分極のほうが優勢的であるため，井戸層とバリヤー層間の

Alの組成差が大きくなるにつれて分極効果が大きくなり，

内部量子効率は一般的に低下する．井戸幅と組成差の両者

を考慮した量子井戸設計が必要である．

AlGaN薄膜中の非輻射再結合の要因となる結晶欠陥の

低減のために，Khanらは，流量変調法により高品質AlN

バッファー層をサファイヤ基板上に成長させ，きわめて平

坦な量子井戸を形成することでデバイスを実現してい

る ．また，川西らも流量変調法を用いて，AlGaN多

重量子井戸構造を製作し，光励起により波長241 nmでレ

ーザー発振を確認している ．

筆者らは，バッファー層としてGaNを用いる独自の手

法により，AlGaN薄膜の高品質化を行っている．一般

に，AlGaN系深紫外発光デバイスに数ミクロンと厚い

GaNバッファー層を用いた場合，バッファー層による光

吸収や，その上に形成したAlGaN層にクラックが発生す

るという問題が生じる．筆者らは，GaNバッファー層に

おいて10 cm 台の貫通転位密度が実現される成長プロ

セスを精査した結果，転位低減効果は，「低温GaNバッ

ファー層＋アニール＋100 nm厚程度の高温成長GaN層」

といったサファイヤ基板とのインターフェース直上のごく

薄い部位で最も効果的に機能していることをつきとめ，

AlGaN層の下地層としてこうした“薄膜GaN層”を用

いた．その結果，図3に示すように，Al組成 35%以下の

AlGaN層に対してはGaN層が薄いことも相まってクラ

ックフリー，かつ効果的に貫通転位の低減を可能とする新

たなバッファー層となることを見いだした．この組成の

AlGaN層は，325 nm帯の発光デバイスに利用可能であ

る．“薄膜GaN層”は，後述するレーザーリフトオフ法

による縦型LED構造作製の際には，剥離層としての機能

も果たし，サファイヤ基板とともに除去され，GaN層を

下地層として使ったことによる深紫外光の吸収の問題も回

避できる．

しかしながら，Al組成 30%以上のAlGaN層に対して

は，上記“薄膜GaN層”ではクラックが発生してしまう

ため，325 nm帯より短波長の発光デバイスに対しては，

数ミクロン以下の膜厚のAlN層をサファイヤ基板上に形

成する手法をとる．筆者らは，AlN成長に対しても結晶

成長モードを詳細に考察し，有機金属気相（metal organic
 

chemical vapor deposition;MOCVD）流量変調法のシー

ケンスの最適化による二次元核形成・ステップフロー交互

積層法で高品質AlN層を得ており，その上に図4に示す

ような原子ステップの見える高品質のAl Ga Nを得る

ことに成功した．また，Siドープしたn型のAl Ga N

薄膜において，60 cm/Vsの高い電子移動度と0.034Ωcm

と低い比抵抗の値が得られている．

1.4 取り出し効率の向上

LEDの活性層で発生する光子の一部は，活性層自身や，

金属電極やバッファー層，基板等のLEDチップ内で吸収

図3 新しいGaNバッファー層を用いて作製したAlGaN系

深紫外線LED構造の断面透過電子顕微鏡写真．
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されたり，あるいは半導体の屈折率が外部の屈折率よりも

高いために，チップ内で反射されつづけ，外に光が出てこ

ない．このため，吸収の高いSiC基板やGaNバッファー

層を除去するための何らかの方法が必要である．

裏面に反射率の高い金属材料で電極を形成し，反射鏡と

して利用したり，あるいは光の取り出し面に凹凸レンズを

形成し，取り出し効率を高める工夫が InGaN系のLED

で行われている ．最近は，微細加工技術の発展によっ

て光の伝搬を解析したり，特性をコントロールしようとす

る動きが始まっており ，深紫外発光デバイスに関しても

同様の手法で効率向上が見込まれている．

1.5 電圧効率の向上

ワイドバンドギャップ材料であるAlGaNにおいては，

電極と半導体の接触抵抗や電位障壁，デバイスの大きな直

列抵抗の存在が動作電圧の増大につながり，電圧効率の観

点から，これらの問題を無視できない．図5(a)に示すよ

うな可視のLEDと同様に深紫外発光デバイスを設計した

場合，AlGaNの抵抗が本質的に高いため，広い電極に電

流が一様に流れず，大きな抵抗損失を生じさせる．電流を

注入すればするほど発熱によりデバイスの温度が上昇する

結果として，内部量子効率を大きく低下してしまうため，

良好な電極の形成，ならびに膜の抵抗値の低減，電流経路

の短縮が必要不可欠である．

p型AlGaNに対する電極形成においては，GaNなど

の電極接触層を用いて形成され ，その電極材料として

は，Ni/AuをはじめPt/Au，Ni/Pd/Au等の金属多層構

造が用いられている ．n型AlGaNに対しては，Ti/

Al/Ti/Au等の金属の組み合わせが用いられる ．ま

た，p型GaN層の抵抗低減のためにMgのドーピングを

しすぎると結晶性が劣化するため ，p型GaN層のかわ

りにp型のAlGaN/GaNの超格子構造を用いる手法もと

られている ．

AlGaN DUV-LED構造は絶縁性の高いサファイヤ基板

上に形成され，かつAlGaN薄膜自身の抵抗も高いため，

電流経路の低減は効率向上のために必要不可欠である．電

極の形状をリング状 あるいは櫛形に変化する手法

や ，直径10μm程度のマイクロLEDを用いることによ

り ，電流経路の短縮を行い直列抵抗の低減が試みられて

いる．

筆者らは，図5(b)に示されるような，p型と n型の 2

つの電極で活性層がサンドイッチされる縦型DUV-LED

の実現を試みた．絶縁性基板をレーザーリフトオフ法によ

り除去し，透明電極をつけることにより，縦方向に大面積

で発光層全体に均一に電流を流すことが可能である．その

電流経路は高々1μm程度であるため，デバイスの抵抗が

低くなり，電圧効率を高く維持することが可能である．加

えて，サファイヤ基板のかわりに反射率の高い金属でも電

極形成が可能なため，活性層で発光した光の大半を表面に

取り出すことが可能となり，高い取り出し効率が実現可能

であることも優位な点である．

図4 二次元核形成・ステップフロー交互積層法により得た

Al Ga N薄膜の表面の原子間力顕微鏡写真．

図5 深紫外LEDの模式図．(a)従来の裏面光取り出し型の横型LED構造，(b)新しく

提案した表面光取り出し型の縦型LED構造．
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2. レーザーリフトオフによる縦型 LEDの作製

レーザーリフトオフ法は，図6に示すように，サファイ

ヤ基板上に形成したLED構造をはんだ等の接着剤を介し

て導電性の基板に張り合わせた後，透明なサファイヤ基板

側からレーザー照射を行い，光吸収により発熱する熱で

AlGaNの一部を溶かすことで，サファイヤ基板からリフ

トオフする手法である．GaNバッファーを用いた InGaN

系の可視光デバイスに関しては，GaNを熱分解するレー

ザーリフトオフ法によるデバイス作製例が報告されている

が ，AlGaN薄膜の例は報告されていない．これは，

通常AlGaNがレーザーリフトオフ用の光を吸収できない

ために実現しなかったのであるが，筆者らは，新たに薄膜

のレーザー吸収層を結晶成長層の中に形成し，AlGaNで

もレーザーリフトオフをはじめて可能にした．また，装置

としても，小型かつ取り扱いが容易な固体レーザー励起の

QスイッチYVO レーザーの第四高調波（波長266 nm）

を用いたレーザーリフトオフ装置を開発し，いろいろな波

長で動作可能なAlGaN系LEDのレーザーリフトオフを

はじめて実現した．

本手法を用いて325 nm帯の縦型DUV-LEDを試作した

例を示し，以下に概要を記す．サファイヤ基板上に

MOCVD法により低温GaNバッファー層を用いて，図3

に示すようなLED構造を作製した．Alの組成はクラッド

層で30%程度であった．

図7(a)に，作製したDUV-LEDの発光スペクトルの

注入電流依存性を示す．測定は室温で行い，注入電流量は

1～14 mAまで変化させた．同図より，注入電流14 mA

によりピーク波長322 nmで発光していることがわかる．

また，同図(b)には，その発光ピーク波長の注入電流密

度依存性を示す．図中に比較のため，従来の横型LEDを

用いた実験結果も示している．従来の横型デバイスでは，

電流注入の増加に対して発光ピーク波長が長波長側に大き

くシフトしてゆくのに対して，縦型LEDではその波長シ

フトがより少ないことがわかる．本デバイスの直列抵抗は

従来型に対して5分の 1に低減されており，このピーク波

長シフトの低減は，直列抵抗低減によりデバイスの発熱が

図6 縦型構造LED実現のためのレーザーリフトオフ技術．(a)はんだを用いて導電性基板とサファイ

ヤ基板上のAlGaN薄膜を張り合わせた後，(b)サファイヤ基板の裏面からレーザー照射を行う．界面

で光吸収を起こさせ，界面の半導体を熱分解させた後，(c)サファイヤ基板をリフトオフする．

図7 作製したAlGaN縦型LEDの発光特性．(a)発光スペクトルの注入電流依存性．(b)縦型LED
の発光ピーク波長の注入電流密度依存性．同図には従来の横型構造のピーク波長依存性も示している．
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抑制されたためと考えられる．AlGaN縦型デバイス構造

はきわめて低い直列抵抗をもつため，今後の短波長化に向

けたより高いAlの組成のAlGaNデバイスに適している

ので，今後の深紫外発光デバイスの開発に期待がもてる．

水銀ランプの代替を目指した高いAl組成のDUV-LED

の開発を目標に，窒化物半導体を用いた深紫外発光デバイ

スの研究の動向と，筆者らの研究の一部を紹介した．本稿

では，詳細は触れなかったが，350 nm帯の深紫外レーザ

ーも近年ではいくつか報告がなされており ，結晶成

長ならびに不純物添加等の技術も格段に向上している．

今後の短波長化には，やはり高いAl組成において高品質

な膜を得ると同時に，上述した効率を下げている要因を的

確にとらえ対処していくことが，紫外窒化物系発光デバイ

スの開発のうえで重要といえる．
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