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第1章  序論 

 

 

１-１ 本研究の背景 

 

2022 年現在，我々は，地球環境問題，エネルギー問題，新型コロナウィルス(severe 

acute respiratory syndrome coronavirus 2 (SARS-CoV-2))による感染症(COVID-19)1 )など

様々な問題に直面している．このような背景の中で，国連総会にて持続可能な開発目標

（Sustainable Development Goals: SDGs）が掲げられ，2030 年までに環境課題に対して，

明確なガイドラインやターゲットが設けられた．また，2050 年までに，脱炭素化（カー

ボンニュートラル）に向けて，温室効果ガスの排出を全体としてゼロにすることが目標

に掲げられた．2022 年現在では，120 以上の国と地域でこれらの目標達成のために，

様々な取り組みが行われている．エネルギー消費を低減させるアプローチの１つとして

注目されているのが，パワー半導体である．このパワー半導体は，ダイヤモンドといっ

た半導体，炭化ケイ素(Silicon carbide: SiC)，窒化ガリウム(Gallium nitride: GaN)，酸化ガ

リウムといった化合物半導体のことを指す．これらの化合物半導体は，高電圧大電流動

作領域において従来の Si のパワー半導体を凌駕する材料物性を有しており，高い電力

変換効率が実現できる． 例えば，GaN のパワーデバイスは，Si の IGBT の電力変換損

失の約 90 %を低減可能と予測されている． 

このGaNや，窒化アルミニウム(Aluminum nitride: AlN)のようなⅢ族窒化物半導体は，

パワーデバイス半導体だけに留まらず，様々なデバイスに応用が期待されている．その

うちの１つが窒化アルミニウムガリウム(Aluminum gallium nitride: AlGaN)を用いた深紫

外線発光ダイオード(Light emitting diode: LED)である．深紫外線 LED は，COVID-19 の

根源である SARS-CoV-2 をはじめとするウィルスの不活化に有効であり2,3)，様々な菌に
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対しても有効性が示されている4,5)．更には，深紫外線 LED は，SARS-CoV-2 と同様に，

歴史的に問題となった新興感染症である，エボラ出血熱やマーズコロナウイルス

(Middle East respiratory syndrome coronavirus: MERS-CoV)にも不活化する効果が得られ，

今後新たに発現する感染症に対しても有効に働くことが期待されている． 

深紫外線 LED のその他の用途は，一般家庭向けの浄水器や大型浄水場向けの殺菌光

源としても注目されている．特に，インフラ設備が十分に整っていない（家庭用浄水器

が主流の）地域に，深紫外線 LED を用いた殺菌システムは有効とされている．日本で

は，塩素を用いた浄水が主流であるが，クリプトスポリジウムなどの対塩素性病原性物

が存在し，塩素による浄水だけでは不十分であることが指摘されている6)．大型浄水場

には，濾過設備が設置され，対塩素性病原性物への対策が設けられている．しかし，小

規模な水道施設には対塩素性病原性が多く残存し，クリプトスポリジウム症の集団感染

が発生している7,8)．クリプトスポリジウムなどの対塩素性病原性物に対して深紫外線を

照射することで病原性物を不活化させることができるため，深紫外線 LED は，インフ

ラ設備が整っていない地域，災害時の給水設備などへの適応が期待されている．しかし，

深紫外線 LED の高効率化と長寿命の両立が確立されておらず，効率的なウィルスの不

活化，低消費電力のためには，第一に，深紫外線 LED の発光効率向上が必要である．

深紫外線 LED の発光効率は，可視光域の青色 LED と比べると非常に低く，光出力は，

350mA 印加時に 50 mW 程度に留まっている．その要因の一つが光取り出し効率が低い

ためである．本研究では，深紫外線 LED の光出力を向上させるため，光取り出し効率

の高いデバイス構造である，トンネルジャンクション(tunnel junction: TJ)構造を用いた

深紫外線 LED に着目視し，発光効率向上を目指す． 
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１-２ 紫外線の性質と応用例 

 

紫外線は，光の波長帯に性質が異なり，それらの性質を応用したアプリケーションが

波長帯毎に様々ある．本節では，紫外線の性質，及びその性質を応用したアプリケーシ

ョンの事例について述べる． 

紫外線は，波長 390 nm 以下の光のことを指す．紫外線は，人間の視覚で認識できる

最も短い波長が，400 nm 付近の紫光であることから，その波長以下と定められている．

この紫外線は，表 1-1，及び図 1-1 に示すように，大きく分けて 3 つに分類される．波

長 390 nm から 315 nm の光は UV－A，波長 315 nm から 280 nm の光は UV－B，波長

280 nm 未満の光は UV－C と分類される9)．表 1-1 に，紫外線の分類毎の特性について

まとめ，図 1-1 にそれらの紫外線を応用したアプリケーションについて記載した．UV

－A の光は，酸化チタンを用いた光触媒効果10)を用いて，煙草やアンモニアなどの匂い

の基の分子や，有害な化学物質の分子の分解に応用されている．加えて，UV－A の光

は，歯科技工等の樹脂，産業用のフォトレジストの光硬化にも応用されている11)．UV－

B の光は，波長 308 nm－311 nm の光が乾癬やアトピー性皮膚炎等の皮膚疾患の治療に

有効であることが示され12,13)，近年では，この UV－B の光を，皮膚疾患の治療のため

に，紫外線照射と外用薬との併用した治療に用いられている．その他にも，UV－B の

光は，皮膚に照射することで，皮膚の中のコレステロール（7-dehydrocholesterol）から

ビタミン D を生成することができる14)．ビタミン D は，腸管からのカルシウム(Ca)吸収

の促進，血液中の Ca 濃度上昇，骨の生育に寄与する．ビタミン D の接種が不足すると，

骨粗しょう症のリスクが高まる15)こと知られており，このビタミン D の生成技術が進め

ば，日照時間の短い場所や，日中外出が難しい人々が食事からビタミン D を接種でき

るようになる．一方で，UV－B の光は，日焼け16)，皮膚癌17)などの身体への悪影響が及

ぶため，取り扱いに注意が必要な光である．最後に，UV－C の光は，殺菌(ウィルスの
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不活化)18)，分子結合の励起・分解，光無線通信19,20)などの応用が期待されている．しか

し，現状の UV－C の光を応用したアプリケーションは，表 1-2 に示すように，低出力

用途向け(~50 mW)に留まり，応用用途が限られている．UV－C 帯の深紫外線 LED の市

場は，水の殺菌などの高出力用途(200 mW 以上)が大部分を占めており，UV－C 帯の深

紫外線 LED は，水銀ランプを超える高出力化が望まれている． 

 

 

表 1-1 分類毎の紫外線の性質 

 性質 備考 

UV－A  

(波長: 390－315 nm) 

有機色素分解 

光触媒反応 

 

酸化チタン等の触媒材料と組

み合わせ 

UV－B  

(波長: 315－280 nm) 

ビタミン D の生成 

メラノソームの形成 

波長 311 nm の光が有効． 

 

 

UV－C  

(波長: 280 nm 以下) 

殺菌 

（ウィルスの不活化） 

光無線通信 

 

分子結合の励起・分解 

DNA の破壊． 

大気中にほとんど存在しない

光であるため，太陽光中にお

いて低ノイズ． 
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図 1-1 光の波長と紫外線の分類，及び紫外線光源の応用例21)． 

参考: Kneissl M and Rass J, 2016 III-Nitride Ultraviolet Emitters—Technology and Applications 

(Berlin: Springer) 

 

表 1-2  UV－C 領域の深紫外線 LED の市場と用途． 

 

出典: 令和３年度革新的な省 CO2 型感染症対策技術等の実用化加速のための実証事業

の背景より． 

UV-C UV-B UV-A
400315280100 210 365

AlGaN GaInN

[nm]

Sensing
(gases, multidrug-resistant 

microorganisms, DNA)

Photoionization 
(TOF-MS, 
MALDI)

Communication
(non-line-of-sight)

Sterilization
(food, medical 

equipment)

Appliances
(washing machine, 

fridge, AC, dishwasher)

Water 
purification

(point-of-use, 
wastewater 
recycling)

Plant lighting
(phytochemicals, 
functional foods)

3D Printing
(rapid prototyping, 

lightweight fabrication)

UV curing
(inks, coatings, reins, adhesives)

Security
(banknotes, 

ID cards)

Lithography
(resist, PCB)

Tanning

Medical
(psoriasis, 

vitiligo) Sensing
(fluorescent labels)

Medical
(bilirubin, 
blood gas 
analysis)

L
ig

h
t 

O
u

tp
u

t 
P

o
w

e
r
 (

m
W

)

5
0

 
2

0
0

 
1

0
0

 

ＬＥＤ光出力 [mW]
ＰＫＧ市場

[億円]
主な用途 備考 応用用途

５００
（2030年頃）

> ５００
【水殺菌】    大規模
・工場の浄水装置
・超純水装置

水銀ランプ代替目安
250～300mW
（電力効率 11～13％）
長寿命（最低10,000時間）
メンテナンスフリー
ランニングコスト低減

← 複数PKG搭載２５０
（2023年頃）

> ２００
【水殺菌】 ・・・ 小規模
・産業用浄水装置
・家庭用浄水装置
・純水装置

７０ ＜３０

空気殺菌
【流水殺菌】    少量水
・カップ自販機
・トイレシャワー水

【特殊】
・歯科用ドリル水殺菌
・タンクぬめり取り

ラ
ン
プ
代
替

新
規
用
途

業務用浄水器

家庭用浄水器

養殖・蓄養浄水

歯科用ドリル水     自販機 加湿器
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１-３ 紫外線殺菌 － ウィルスの不活化 

 

UV－C の光の応用例の中でも普及が望まれているのが，SDGs “GOAL 6: CLEAN 

WATER AND SANITATION”の分類の課題にも掲げられている，水の殺菌である．国際

連合児童基金(UNICEF)によれば，世界中で，毎年，何百万人もの人々が安全でない水，

不衛生な環境，これらに関連した病気で命を落としている．特に，その病気は，5 歳未

満の幼児の主要な死因の一つになっている22)．2022 年現在においても，世界中で 22 億

人の人々が，安全に管理された飲料水を飲むことができず，世界中の半数以上の，42 億

人の人々が安全に管理された衛生環境を利用できていない．水の殺菌は，水の中で繁殖

する，ウィルス，微生物を不活化させ，死滅させることをいう．深紫外線の光がウィル

ス，微生物の内部のデオキシリボ核酸 (deoxyribonucleic acid: DNA)や，リボ核酸

(ribonucleic acid: RNA)などのゲノムベースに損傷を与えることで，ゲノムの複製が妨げ

られ，ウィルスは死滅する．この過程を不活化という．多くのゲノム細胞の分光感度は，

波長 265 nm 付近で感度のピークをもつ23)．ウィルス，微生物の様々な種類に毎に分光

感度は異なるが，280 nm 以下の UV－C の光が不活化に有効であることが多くの研究機

関によって報告されている 5,24,25)．深紫外線 LED を用いた SARS-CoV-2 の不活化効果の

一例を，図 1-2 に示す．深紫外線 LED を用いたウィルスの不活化は，紫外線光をウィ

ルスに 1 秒間， 5.7 mJ/cm2, 及び 9.4 mJ/cm2照射することで，不活化率 99.9 % (3 Log),

及び 99.999 % (5 Log)と報告されている．照射された深紫外線光 5.7 mJ/cm2, 及び 9.4 

mJ/cm2は，それぞれ深紫外線 LED の光出力の 120 mW, 及び 200 mW 程度に相当する．

しかし，現状，市販されている深紫外線 LED の 350 mA 時の光出力は，50 mW 程度で

ある．つまり，SARS-CoV-2 の不活化を効率的にするためには，深紫外線 LED の光出力

を向上させる必要がある． 
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図 1-2 SARS-CoV-2 の生存率に対する深紫外線放射照度依存性. 発光波長 275 nm 深

紫外線 LED を用いて，ウィルスの不活化を検証されている． 

引用： Y. Saito et al., Jpn. J. Appl. Phys. 60, 080501 (2021). 
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１-４ 紫外線光源 

 

１-４-１ランプ光源 

 

前節までに，紫外線の性質と，紫外線の波長域ごとに特徴のある応用例，紫外線殺菌

について述べた．本節では，その紫外線光源として広く使用されている水銀ランプの特

徴について述べる． 

水銀ランプは，紫外線領域から可視領域まで幅広い範囲で，複数の輝線を有する．主

な輝線の波長は，図 1-3 に示すように，253 nm，280 nm，296 nm，302 nm，313 nm，334 

nm，365 nm，405 nm，436 nm，546 nm，及び，578 nm である26)．これらの波長は，１-

２節で述べたような用途に応じて，フィルタを用いて特定の波長を取り出し，利用され

ている．例えば，超高圧水銀（high pressure mercury (Hg))ランプから照射される発光波

長 436 nm（G 線）及び，発光波長 365 nm（I 線）は，半導体製造プロセスのフォトリソ

グラフィー，及び検査プロセスに広く利用されている．発光波長 254 nm の輝線は，低

圧水銀(low pressure mercury)ランプから照射され，主に，細菌用途に使われている．発光

波長 172 nm の Xe エキシマランプは，水のより効果的な殺菌，有機物の分解，活性酸

素の生成等に優れているため，半導体製造における表面洗浄などに用いられている．以

上のような用途で，紫外線ランプ光源は，長きにわたり，様々な製造プロセスを支えて

いる．しかし，紫外線ランプ光源は，ウォームアップ時間が長く，光源サイズも比較的

大きいことが問題である．更に，低圧水銀ランプの電力変換効率は，おおよそ 25 %で

あり，75 %もの電力ロスが生じている．また，これらの紫外線ランプに含まれている水

銀は，地球規模の水銀汚染が問題となった歴史的背景がある．日本の場合，1968 年にア

セトアルデヒドの生産過程において排出された有機水銀が原因で，水俣病(中毒性中枢

神経系疾患)が発生し，甚大な被害を及ぼした．これ以降，日本では今日まで，図 1-4 に
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示すように，水銀の使用を減らす活動が続けられてきている．これまでの歴史から学び，

地球環境の負荷低減のため，水銀の産出，使用，及び廃棄までの使用サイクルすべてに

おいて規制する条約“水俣条約”が 2013 年 10 月 10 日に締結された27,28)．2022 年現在

では，137 カ国が締約国となり，例外と定められている水銀使用製品以外は，製造，及

び輸出入が禁止されている． 

以上より，水銀ランプは，広波長域で様々な輝線を持ち，用途に応じて，特定の波長

を取り出し，様々なアプリケーションに応用されてきた．しかし，水銀使用製品は，条

例の例外に含まれているものの，環境負荷の背景から，代替可能な紫外線光源が必要と

されている． 

 

 

図 1-3 半導体リソグラフィ露光機で使用される紫外線ランプの発光スペクトル 26)． 

引用：Y. Morimoto et al., Conference Record of the 2004 IEEE Industry Applications Conference, 

2004. 39th IAS Annual Meeting. 
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図 1-4 日本における水銀使用率の推移． 

出典：資源統計年報・非鉄金属等需給動態統計より環境省作成 27) 

 

 

１-４-２ 深紫外線 LED 

 

深紫外線 LED は，前節１-３までに述べた多くの問題を解決するため，水銀ランプに

替わる光源として期待されている．本節では，深紫外線 LED の特徴，及び特性につい

て述べる． 

LED は，p 型半導体と，n 型半導体を接合した，PN 接合を用いる．p 型半導体には，

正孔が，n 型半導体には，電子が多数存在し，LED に順方向電圧を印加すると，電子と

正孔が移動し，電子と正孔が再結合する．その際，再結合前後のエネルギーバンドギャ

ップの差に相当する光を放出する．LED の発光は，電力を光に変換する際，白熱電球や

蛍光灯に比べて，ジュール熱による損失が少ないため，電力変換効率が高い．水銀ラン

プ光源と深紫外線 LED の特長の比較を図 1-5 に示す．深紫外線 LED の特徴は，水銀フ

リー，素子サイズが小さいため，アプリケーションへの応用において設計自由度が高い．
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また，深紫外線 LED は，動作時のウォームアップ時間を設ける必要がなく，将来的に，

水銀ランプよりも長寿命化が期待されている． 

2022 年現在，深紫外線 LED は，水・空気の殺菌用途向けに，空気清浄機や浄水器に

搭載され，発光波長 265－280 nm の UV－C LED が主に普及している．しかし，市販さ

れている深紫外線 LED の光出力は，１-１節で述べたように，350 mA 印加時，50 mW

程度と低い．殺菌効率を向上させるためには，深紫外線 LED の光出力は，１-３節で述

べたように，１秒間の深紫外線照射で，殺菌効率 99.999 % (5 Log)を満たすために，200 

mW 以上必要である．しかし，光出力が 100 mW 以上，かつ，長寿命である深紫外線

LED は，2022 年現在，市場流通していない．水銀ランプから LED への代替を実現させ，

環境負荷低減を実現させるためにも，深紫外線 LED の光出力向上，及び長寿命化が必

要である．深紫外線 LED は，昨今，環境負荷問題や SARS-CoV-2 によって社会が一変

したこと受け，高効率化・長寿命化が必要とされ，水銀ランプからの代替が期待されて

いる．  

 

 

図 1-5 水銀ランプと深紫外線 LED の特長比較． 

Mercury lamps UV LEDs

Environmental loading

Lifetime

Lighting speed

Power consumption

Size

6,000~12,000h 10,000h~

Mercury-freeUse of mercury

Warm up Instant

SmallBig

High
Low

(future)
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１-５ Ⅲ族窒化物半導体発光素子 

 

１-５-１ LED の歴史 

 

本節では，LED 研究の歴史について述べ，Ⅲ族窒化物半導体発光素子の歴史につなげ

る． 

世界で最初の LED は，1907 年，Round によって報告された SiC からの発光であり，

電流－電圧特性は，整流特性を示した29)．この報告以降，SiC は，発光ダイオードとし

て多くの研究結果が報告されたが，間接遷移型のバンド構造を有するため，電力変換効

率は，0.03 %と極めて低く，実用化には至らなかった30)．一方，直接遷移型結晶のガリ

ウム砒素(Gallium arsenide: GaAs)を用いた赤外線発光素子は，3 つの機関から，LED と

レーザダイオード(laser diode: LD)が 1962 年にほぼ同時に報告された31,32,33)．1962 年以

降，多くの研究者によって，赤外線 LED，や LD の特性は，大幅に改善した． 

2022 年現在では，リモコンの送受信機のみにとどまらず，車両用の距離センサ，ガス

センシング，分析センサなど民製に幅広く使われ，我々の生活において不可欠なものと

なっている．また，可視光領域の LED は，1962 年， Holonyak と Bevacqua によって，

ガリウム砒素リン (Gallium Arsenide Phosphide: GaAsP) を用いた発光波長の 710 nm の

発光素子が報告された34)．GaAsP を用いた LED の初めての民製品は，赤色発光し，1960

年代初頭，General Electric 社によって販売された．しかし，この LED の価格は，１素子

260 ドルと高価であることが問題であった．民製品向けの GaAsP を用いた LED の大量

生産は，1968 年に Monsato 社が工場を建設し，安価な LED が実現した．赤色 LED の生

産量は，以降の 3 年の間，数カ月で，2 倍になるほど飛躍的に増加し，世の中に普及し

ていった．  

現在，GaAs 基板上で格子整合する AlGaInP(Aluminum Gallium Indium Phosphide)は，
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DVD(Digital Versatile Disc)やレーザポインタなどの赤，橙，黄色の可視光領域の光源材

料として，広く用いてられ35,36,37)，我々の生活に必要不可欠なものとなっている． 

 

 

１-５-２ GaN の歴史 

 

本節では，本研究で扱う，Ⅲ族窒化物半導体の特徴と，その研究の歴史について述べ

る． 

Ⅲ族窒化物半導体は，窒化ボロン (Boron nitride: BN)，AlN，GaN，窒化インジウム 

(Indium nitride: InN)などのようなⅢ族元素である B，Al，Ga，In などとⅤ族元素である

N との化合物半導体である．hexagonal BN(h-BN)，AlN，GaN，InN のバンドギャップエ

ネルギーは，それぞれ 3.6－7.1 eV38,39,40)，6.2 eV41)，3.4 eV42)，及び 0.64 eV43,44,45)と報告

されている．またこれらのⅢ族窒化物半導体は，混晶として，三元混晶 BxAl1-xN，BxGa1-

xN，AlxGa1-xN，GaxIn1-xN，AlxIn1-xN (0 < x < 1)，四元混晶 AlxGayIn1-x-yN (0 < x + y < 1)を

形成することができる．Ⅲ族窒化物半導体のバンドギャップエネルギーは，図 1-6 に示

すように，6.2 eV から 0.64 eV までの広いエネルギー幅で変化させることができる．つ

まり，Ⅲ族窒化物半導体は，深紫外線領域(発光波長: 200 nm)から，赤外線領域(発光波

長: 1937 nm)までの広い波長範囲の LED を作製することができる．また，現在使われて

いる赤色，近赤外領域の発光ダイオードは，P や As などの人体に有害な材料が使われ

ているため，人体への影響がないⅢ族窒化物半導体を用いた赤色，近赤外領域の LED

の高効率化も望まれている． 
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図 1-6 Ⅲ族窒化物半導体のバンドギャップエネルギーと格子定数の関係46)． 

引用: R. Kudrawiec and D. Hommel, Appl. Phys. Rev. 7, 041314 (2020). 

 

 

しかし，GaN は，上記のような長所がある反面，大きな問題点があった．それは GaN

の融点が非常に高く，窒素の平衡蒸気圧が極めて高いということである47)．このため，

高品質なバルク結晶の単結晶の作製は極めて困難であり，異種基板上に GaN をヘテロ

エピタキシャル成長しなければならなかった．GaN には，格子整合する基板が存在しな

いため，大きな格子整合度や熱膨張係数差を持つが，安価なサファイア基板上への成長

が主に行われてきた．しかし，サファイア基板上への GaN 成長は表面の凸凹が多く，

クラックも極めて多かった．この問題を解決した技術が，1986 年に開発された有機金

属気相成長法(Metal-Organic Vapor Phase Epitaxy: MOVPE)による低温堆積緩衝層であっ

た48)．この低温堆積緩衝層により GaN の結晶性は，飛躍的に改善した．これに伴い，電
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気的特性・光学的特性も，従来のものと比べて飛躍的に向上した．さらに 1989 年に Mg

をドープした GaN に低加速電子照射処理49)，1991 年には水素のない雰囲気ガス中での

アニーリング処理50)などにより良質な p 型 GaN が実現された．これらの技術のブレイ

クスルーによって，p-n 接合が可能となり，Ⅲ族窒化物半導体を用いた p-n 接合 LED が

実現された51 )．その後も盛んに研究が行われ，青色 LED は，外部量子効率(External 

quantum efficiency: EQE)が 80 %を超えるものまで報告がされている52,53)．2022 年現在で

は，大部分で白熱電球や，蛍光灯から，青色 LED と黄色蛍光体を組み合わせた白色

LED54,55)に入れ替わり，世界のエネルギー消費量は，大幅に低減されている． 

 

 

１-５-３ LED の発光効率 

 

本節では，LED の発光効率について述べ，現状のⅢ族窒化物半導体で作製された可視

光領域の LED の現状と課題について述べる． 

外部量子効率(External quantum efficiency: EQE)は，1 秒間に，LED に注入される電子

数に対する自由に空間に放出されるフォトン数の割合である．つまり，内部量子効率

(Internal quantum efficincy: IQE)は，1 秒間に，LED に注入される電子数に対する発光層

から放出されるフォトン数の割合である．理想的な LED では，発光層で発光したフォ

トンは，すべて自遊空間に放出される．このような光取り出し効率(Light extraction 

efficiency: LEE)は，100 %である．しかし，ほとんどの LED の光取り出し効率は，100 %

にならない．いくつかの損失機構がある．本研究で用いる深紫外線 LED については，

１-６節で述べる．また，注入効率（Injection efficiency: IE）は，注入したキャリアに対

して，発光層内へ輸送されたキャリアの割合である．注入効率は，p 型層，n 型層の電

気特性，及び，LED の層構成によって決まる．駆動効率(Driving efficiency : DE)は，電極
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と半導体との間の接触抵抗や LED 内の p 型層，n 型層の直列抵抗による電力ロスの割

合である．LED の電力変換効率(wall-plug efficiency: WPE)は，以下の式 1-1 で表される．

この LED の電力効率は，投入した電力(IV)に対して，光出力(PO)の割合を示す． 

 

WPE=
Po

IV
= EQE × DE = IQE × IE × LEE × DE    (式 1-1) 

 

また，電力変換効率は，外部量子効率と駆動効率の積で表され，外部量子効率は，内部

量子効率，注入効率，及び，光取り出し効率の積で表される． 

青色 LED の外部量子効率は，図 1-7 に示すように，80 %以上まで実現しているが56,57)，

発光波長が，400 nm 付近から長波長化しても，短波長化しても，外部量子効率は低下す

る問題がある．現在までに報告されている長波長領域(発光波長 580 nm から 720 nm)の

窒化物半導体を用いた LED の外部量子効率を，図 1-8 に示す58)．長波長領域の LED は，

下地層である GaN と，InGaN 発光層の格子不整合による，ピエゾ電界による強い量子

閉じ込めシュタルク効果（Quantum-confined Stark effect：QCSE）によって，発光波長シ

フトの増大，及び内部量子効率が低くなる59．現在までに，発光波長 600 nm の InGaN 

LED の外部量子効率は，23.5 %60)，ナノ構造を用いた発光波長 720 nm の InGaN LED の

外部量子効率は，0.7 %の報告がある61)．青色 LED の外部量子効率は，80 %と非常に高

く，青色 LED を用いた，白色光源は，様々な照明用途，PC，スマートフォンなどのバ

ックライトなどに使用され，大幅な電力消費削減に貢献した．Ⅲ族窒化物半導体を用い

た緑色 LED や，赤色 LED についても，盛んに研究されており，更なる効率向上が期待

される．緑色 LED や，赤色 LED の高効率が更に進めば，バックライトを動作中常時点

灯させている液晶ディスプレイから，青，緑，赤の３原色光それぞれが自発光で表示す

ることが可能なマイクロ LED ディスプレイに移行することができ，軽量，且つ低消費

電力が期待されている．  
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図 1-7 可視光 LED の外部量子効率と発光波長の関係． 

引用： MA. der Maur et al., PRL 116, 027401 (2016). 

 

 

 

図 1-8 外部量子効率とピーク波長(550-725 nm)の関係． 

引用：D. Iida and K. Ohkawa, Semicond. Sci. Technol. 37 013001 (2022).  
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１-６ AlGaN系深紫外線 LEDの現状と問題 

 

前節では，Ⅲ族窒化物半導体を用いた可視光域の LED の現状と課題について述べた．

本節では，水銀ランプの代替えとして効率向上が期待されている，AlGaN を用いた深紫

外線 LED の現状と問題について述べる． 

水銀ランプの電力変換効率は，おおよそ 25 %である．現状，深紫外線 LED の電力変

換効率は，水銀ランプに比べて，低い．例えば，日亜化学から販売されている 4in1 パッ

ケージ(NC4U334BR)の電力変換効率は，2.5 %である．また，報告されている深紫外線

LED の外部量子効率は，図 1-9 に示すように，20 %であり，民製品の深紫外線 LED の

外部量子効率は，10 %以下にとどまっている62)． 

 

 

図 1-9 深紫外線 LED の外部量子効率に対する波長依存性． 

引用： H. Amano et al., J. Phys. D: Appl. Phys. 53, 503001 (2020).  
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深紫外線 LED の外部量子効率が低い要因は，主に光取り出し効率が低いことである．

現状の深紫外線 LED の光取り出し効率は，p 型 GaN を p コンタクト層に用いているた

め，おおよそ 13 %と非常に低い63)．波長 280 nm における GaN の吸収係数は，1.7×105 

cm-1である64)．p 型 GaN の膜厚が 200 nm 以上である場合，p 層側に伝搬した光は GaN

層ですべて吸収される．p層側に伝搬した光を取り出し，光出力を向上させるためには，

GaN 層の薄膜化，もしくは GaN 層を用いない AlGaN 層のみでのデバイス構造の構築が

必要である．しかし，現状，民製品の深紫外線 LED には，薄膜 p 型 GaN と電極，もし

くは p 型 AlGaN と電極のコンタクト抵抗が高いため，厚膜 p 型 GaN 層を有するデバイ

ス構造が用いられている65)． 

p 層側での光吸収を低減させ，反射率を高めることで，深紫外線 LED の光取り出し

効率は，大幅に改善する．Ichikawa らは，図 1-10 に示すように，深紫外線 LED の光取

り出し効率向上のために，p 型半導体層の透過率を高くし，電極の反射率を高くする必

要あることを報告している 63)．加えて，加工サファイア基板(patterned sapphire substrate: 

PSS)を用いた光取り出し効率の向上についても，p 層側の反射率が 90 %まで高くなれ

ば，光取り出し効率は 80 %まで向上すると報告している．青色 LED の光取り出し効率

は，Narukawa らによって， PSS を用いた場合，84 %56) と報告されている．つまり，深

紫外線 LED の光取り出し効率は，p 層側の光吸収を抑制することができれば，青色 LED

と同程度の高い光取り出し効率を得ることができる． 

以上より，民製品の深紫外線 LED の電力変換効率は，約 2.5 %，また，その外部量子

効率は，10 %に留まっている．その主要因には，p 型コンタクト層に厚膜 GaN が用いら

れ，p 層側に伝搬した光がすべて吸収されているため，高い光取り出し効率が得られて

いない．電力変換効率の向上のためには，p 型半導体層の透過率を高くし，電極の反射

率を高くすることが必要である． 
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図 1-10 光取り出し効率と p 層側(電極+半導体)の反射率の関係．凡例:PSS の有無. 差

込図で示した構造を想定し，ソフトウェア上に，構造，Optical receiver を設置し，光取

り出し効率を算出． 

引用：M. Ichikawa et al., ECS Transactions, 75, 53 (2016). 

 

 

１-７ 深紫外線 LEDの代表的なデバイス構造 

 

前節で述べたように，現状，市販されている深紫外線 LED の光取り出し効率は，p コ

ンタクト層に p 型 GaN を用いているため，非常に低い．光取り出し効率を向上させる
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ため，アノードに，深紫外線に対して高い反射率を有する電極を形成させ，且つ，p 型

半導体層は，深紫外線に対して透明な高 Al 組成 AlGaN を構成したデバイス構造が必要

である．本節では，深紫外線 LED の代表的なデバイス構造についてまとめ，光取り出

し効率が向上させられるデバイス構造について述べる． 

ここで，深紫外線 LED の代表的なデバイス構造を図 1-11 に示し，その特徴を表 1-3

にまとめる．また，表 1-3 に示す構造 (a)から構造 (d)のデバイス構造毎の特性の一例

を表 1-4 に示す．１-６節でも述べたように，現在市販されている構造 (a)の GaN コン

タクト構造は，厚膜 p 型 GaN を有しており，この層で発光したほとんどの光が吸収さ

れるため，非常に効率が低い．この厚膜 p 型 GaN を有したデバイス構造において，チ

ップからの光取り出し効率を向上させるため，Ichikawa らによってサファイアレンズを

接合した LED チップが報告されている 66)．サファイアレンズをサファイア基板と接合

することで，おおよそ 2 倍の光取り出し効率向上が得られている．光取り出し効率を向

上させるためのデバイス構造は，例えば，p 型層側の構造を変更した図 1-11 (b)から(d)

の構造が必要である．構造 (b)は，深紫外線の光を吸収する p 型 GaN コンタクト層を 10 

nm から 20 nm 程度に薄膜にした(p 型 GaN での光吸収を 50 %以下にした)構造である．

この構造は，サファイアレンズ接合や，樹脂封止をせず，光取り出し効率を向上させる

ことができる．この LED の最大の EQE は，Matsukura らによって直流(direct current: DC) 

10 mA 印加時，15.7 %と報告されている．更に，LED の動作電圧も低く，WPE は，15.3 %

を実現している．但し，この構造(b)は，p 型 GaN コンタクト層が薄膜であっても，発光

した光を p 型 GaN コンタクト層で，30 %から 50 %程度吸収するため，光取り出し効率

のロスが存在する．構造 (c)は，光吸収層である p 型 GaN を用いない，p 型 AlGaN コン

タクト構造である．p 型 AlGaN コンタクトと Rh 電極を用いた構造を有する LED を樹

脂封止し，報告された EQE は，Takano らによって 20.3 %と報告されている 65)．しかし，

この p 型 AlGaN と Rh 電極間のオーミックコンタクトが形成できていないため，順方
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向電圧が増加し，この電力変換効率は，5.7 %に留まっている．構造(c)においては，高

Al 組成 p 型 AlGaN を用いることで，光取り出し効率を向上させることができるが，p

型 AlGaN とのオーミックコンタクトの形成が課題とされている． 

 

 

図 1-11 深紫外線 LED の代表的なデバイス構造の一例．(a) 厚膜 p 型 GaN コンタク

ト，(b) 薄膜 p 型 GaN コンタクト，(c) p 型 AlGaN コンタクト構造，及び(d) AlGaN トン

ネルジャンクション構造．  

MQWs

EBL

p型AlGaN

薄膜p+型GaN

アノード

(b) PN構造
薄膜p+型GaN/p型AlGaN

カソード

n型AlGaN

AlN

Sapphire

MQWs

EBL

P型AlGaN

p+型GaN

アノード

(a) PN構造
p型GaNコンタクト

カソード

n型AlGaN

AlN

Sapphire

厚膜p型GaN

MQWs

EBL

p型AlGaN

p型AlGaNコンタクト

アノード

(c) PN構造
p型AlGaNコンタクト

カソード

n型AlGaN

AlN

Sapphire

MQWs

EBL

p型AlGaN

p+型AlGaN
アノード

(d) TJ構造
AlGaNトンネルジャンクション

カソード

n型AlGaN

AlN

Sapphire

n+型AlGaN

TOP n型AlGaN

TJ

長所 ・コンタクト抵抗率が低い
(10-3 Wcm2から10-4 Wcm2程度)

短所 ・薄膜p＋型GaNで光吸収
(光吸収: 30 %から50 %程度)

長所 ・コンタクト抵抗率が低い
(10-3 Wcm2から10-4 Wcm2程度)

短所 ・厚膜p型GaNで光吸収
(光吸収: 100 %程度)

長所 ・光吸収が小さい
(吸収係数 1×104 cm-1以下で,光吸収: 20 %以下)

・コンタクト抵抗率が低い
(10-3 Wcm2から10-4 Wcm2程度)

短所 ・TJ抵抗が高い
(10-3 Wcm2から10-4 Wcm2程度@1kA/cm2)

長所 ・光吸収が小さい
(吸収係数 1×104 cm-1以下で,光吸収: 20 %以下)

短所 ・p＋型AlGaNとのコンタクト抵抗率が高い
(10-1 Wcm2から10-2 Wcm2程度)
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表 1-3 深紫外線 LED の代表的なデバイス構造と特徴． 

LED 構造 

PN TJ 

pGaN 

コンタクト 

薄膜 pGaN 

+pAlGaN 

pAlGaN 

コンタクト 

AlGaN TJ 

光取り出し効率 pGaN 

コンタクト 

比 

- △ ○ ○ 

駆動効率 - △ ×*1 ××*2 

製造コスト - ○ ○ ◎ 

備考 光吸収 光吸収 *1コンタクト抵抗 

水素パッシベーション 

*2 TJ 抵抗 

 

 

表 1-4 デバイス構造ごとの報告されている LED 特性の一例． 

 PN 構造 TJ 構造 

概略図 

 

 
 

 

著者 Ichikawa et al.66) Matsukura et al.67) Takano et al.65) Pandey et al.68) 

構造 p+-GaN / pGaN 薄膜 p+-GaN コンタクト p+-AlGaN コンタクト AlGaN TJ 

電極 Ag Rh Rh Al 

EQE 10.1 % 15.7 % 16.1 % 20.3 % 11.0 % 

WPE 7.6 % 15.3 % 5.7 % 5.7 % 7.6 % 

封止 レンズ － 樹脂封止無 樹脂封止有 － 
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構造 (d)の AlGaN TJ 構造は，n-pn 構造で構成され，LED 駆動時，注入された電流が，

n 層から p 層に流れ，多重量子井戸(multi-quantum wells: MQWs)層に，キャリア注入さ

れる．この構造のメリットは，n 型 AlGaN と電極間のオーミックコンタクトが，p 型

AlGaN コンタクトと比べて容易であり，深紫外線領域でも高い反射率を有する Al をベ

ースにした電極を用いることができるため，高い光取り出し効率が期待できる．また，

アノードとカソードを同時形成することができるため，プロセス工程が簡略にできるこ

ともメリットとしてあげられる．しかし，TJ 抵抗が高いこと，p 層中の水素脱離が難し

いことなどの問題がある 69 , 70 )．AlGaN TJ LED は，Pandey らによって，TJ 部に

AlGaN/GaN/AlGaN のヘテロ接合構造が採用され，分極技術を用いることで，外部量子

効率と電力変換効率の最大値は，それぞれ 11.0 %，7.6 %と報告されている 68)．しかし，

この TJ LED の問題は，動作電圧が DC 100 Acm-2印加時に 12 V と高いことである．ま

た，GaN 中間層で光吸収があるため，光取り出し効率は低くなる．加えて，その他の機

関報告されている AlGaN TJ 構造については，１-８節でまとめ，詳細を述べるが，現状，

AlGaN TJ LED の動作電圧は，構造(a)から構造(c)と比べてと高い． 

以上より，本研究では，深紫外線 LED の電力変換効率を向上するため，高い光取り

出し効率の向上が期待できる AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED に着目し，AlGaN ホモ

接合 TJ 深紫外線 LED の動作電圧を低減させ，電力変換効率向上を目指す．AlGaN TJ

層には，TJ 抵抗を低減させるため，p＋型 AlGaN 及び n＋型 AlGaN の成長条件を制御し，

Mg 及び Si の高濃度ドーピングを試みる． 
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１-８ 窒化物半導体を用いたトンネルジャンクション LEDの現状 

 

１-８-１ GaN 系トンネルジャンクション LED の現状 

 

本節では，本研究以前までに報告されている可視光領域用途である GaN TJ の構造，

及び LED 特性についてまとめる．TJ 抵抗を低減するために，GaN TJ LED で用いられ

ている成長方法，TJ 構造，及び不純物ドーピング分布について述べ，本研究で課題とし

た AlGaN TJ LED の高効率化のために必要な要素をまとめる． 

 2001 年に，GaN TJ は試作され，LED の駆動が実証された71,72)．しかし，１-９-１節で

述べたように，p 型層の Mg が H によって不活性化（パッシベーション）されたままで

あるため，GaN TJ 部が高抵抗化し，低いトンネリング確率であったため，TJ LED の動

作で電圧は，10 kAcm-2で，3.8 V と高かった．この問題の解決策の１つとして，分子線

エピタキシャル成長法(molecular beam epitaxy: MBE)によって成長させた GaInN 分極ド

ーピングを用いることで，TJ LED の微分抵抗率は，10-4 Wcm-2 台の低い値を実現した

73,74,75)．MBE によって成長させた TJ LED は，成長手法上水素が混入しにくく，水素パ

ッシベーションの抑制が実証された． 

また，TJ のトンネリング確率は，TJ 層へ GaInN を挿入し，エネルギー障壁を低くす

ること，及び，GaInN の分極ドーピング (distributed polarization doping: DPD)の両方によ

って，高められた．この GaInN 分極ドーピングは，より In 組成が高いほど，TJ の抵抗

率が下げることができると報告されている76,77)．その他にも，In 組成傾斜層を用いるこ

とで分極効果を高めることができ，より TJ 層のトンネリング確率を高められると報告

されている78)．加えて，MOVPE 法を用いた GaN TJ は，Akatsuka らによって，GaN TJ

層へ Mg と Si を高濃度ドーピングし，図 1-12 (a)と(b)に示すように，Mg と Si が重さな

った濃度分布にすることで，動作電圧の大幅な低減が報告されている79)．この GaN TJ 
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LED の動作電圧オフセットは，図 1-12 (c)に示すように，約 0.3 V であり，微分抵抗率

は，MBE 法によって作製されたトンネルジャンクション LED73,74,75)と同等の特性であっ

た．DC 5 kAcm-2印加時，2.3×10−4 Ωcm2であり，GaN TJ は，大きなバンドギャップを

有しているのにも関わらず，低い TJ 抵抗が得られ，実用的な動作電圧が実現している． 

 

 

 

図 1-12 SIMS によって，同時に測定された GaN TJ の Mg と Si の濃度分布．ドーパ

ントの重なった領域の Mg 濃度は，それぞれ(a) 2×1020 cm-3，(b) 5×1020 cm-3．(c) PN LED

と GaN 系 TJ LEDs の電圧と電荷密度の関係 79)． 

引用: Y. Akatsuka et al., Appl. Phys. Express 12, 025502 (2019). 

  

 

(c) 
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１-８-２ AlGaN 系トンネルジャンクション LED の現状 

 

深紫外線 LED においては，デバイスの低抵抗駆動のためだけでなく，深紫外線域で

透明な高 Al 組成 AlGaN で TJ 構成することで，光取り出し効率を向上させることがで

きる．本研究以前までに，多くの機関から AlGaN TJ LED の報告がされている． 

本項では，本研究以前までに報告されている深紫外線領域用途である AlGaN TJ の構

造，及び LED 特性についてまとめる．そして，本研究で課題とした AlGaN ホモ接合 TJ

の高効率化のために必要な要素を述べる． 

AlGaN TJ は，１-７節で述べたように，アノードとのコンタクトが n 型 AlGaN である

ため，p 型 AlGaN に比べて低いコンタクト抵抗の電極を形成することができる80,81,82)．

また，n 電極材料に，深紫外線に対して高い反射率を有する Al を用いることができる

ため，光取り出し効率の大幅な改善が見込める．現在までに，AlGaN TJ LED は，p-n 接

合部の TJ 抵抗を低くするために，様々な構造，手法が報告されている．本節では，報

告されている AlGaN TJ についてまとめ，本研究で実施する AlGaN TJ 構造について述

べる．現状報告されている AlGaN TJ の層構造は，大まかに分類すると，図 1-13 に示す

ように，(a) p 型 AlGaN と n 型 AlGaN の間に，GaInN 層を積層した AlGaN ヘテロ接合

トンネルジャンクション，(b) p 型 AlGaN と n 型 AlGaN の間に，GaN 層を積層した

AlGaN ヘテロ接合 TJ，及び(c) p 型 AlGaN と n 型 AlGaN を直接接合した AlGaN ホモ接

合 TJ の 3 種類が報告されている． 
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図 1-13 AlGaN トンネルジャンクション LED の主なデバイス構造． 

 

 

また，これらの TJ LED の構造の詳細，デバイス特性などを表 1-5 に一例を記載し，本

研究以前までに報告されている AlGaN TJ LED のデバイス特性を表 1-6 にまとめる．

GaInN ヘテロ接合を用いた AlGaN TJ LED は，Zhang らによって，層膜厚，AlGaN TJ の

Al 組成傾斜構造，ドーパント分布などの TJ 構造の最適化が報告されている．これらの

TJ LED は，GaN TJ73,74,75)と同様に，GaN や GaInN の中間層を p 型 AlGaN と n 型 AlGaN

の間に積層させ，分極ドーピングを用いている．AlGaN TJ LED の光出力は，Kuhn らに

よって報告された 6 mW が最も高いが，一般的な PN 構造の深紫外線 LED83,84,85)と比べ

ると，光出力は非常に低い．  

MQWs
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p-AlGaN

p+-AlGaNアノード

(c) AlGaNホモ接合トンネルジャンクション
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表 1-5 報告されている AlGaN TJ LED の一例の比較 86,87, 88)． 

2018 2020

The Ohio State University University of Michigan

Y. Zhang et al. A. Pandy et al.

概略図

n
AlGaN: 58→65 %→15 %,

        35 nm, 200 nm, 40 nm

AlGaN: 65 %,

315 nm

AlGaN: 65 %,

315 nm

AlGaN: 65 %,

50 nm

Inter layer
InGaN: 20%,

4 nm

GaN: Si,

8 nm
-

GaN,

2.5 nm

p
AlGaN: 65 %,

35 nm

AlGaN: 75 %,

120 nm

AlGaN: 75 %,

120 nm

AlGaN: 65 %,

100 nm

メリット TJ抵抗が下がる TJ抵抗が下がる 透過率大 TJ抵抗が下がる

デメリット 中間層で光吸収 中間層で光吸収 TJ抵抗が高い 中間層で光吸収

50 μm×50 μm 50 μm ×50 μm

30 μm×30 μm 0.15 mm
2

0.15 mm
2 40 μm×40 μm

287 268 268 265

0.49 6 0.8

54.4

15 20 50 16

2.8% 1.9% 1.4% 11%

1.10% 0.4% 0.1% 7.6%

装置 plasma assisted MBE MOVPE MOVPE plasma assisted MBE

メリット Hパシベーションなし 生産性〇 生産性〇 Hパシベーションなし

デメリット 生産性× Mg活性化が難しい Mg活性化が難しい 生産性×

2019

チップサイズ

接合面積

波長

Po@MAX (mW)

Technische Universität Berlin

C. Kuhn et al.

年

機関

著者

Po/cm2@MAX

成長方法

構造

特徴

VF@PoMAX (V)

EQE@MAX

WPE@MAX

 

 

 

 



第１章 序論 

 

34 

 

 

表 1-6 報告されている AlGaN トンネルジャンクション LED の電気特性一覧． 

Year Authors Ref. 

TJ 

structure 

λp 

(nm) 

Po at applied maximum current MAX 

EQE 

(%) 

MAX 

WPE 

(%) 

I 

(mA) 

J  

(Acm-2) 

Po  

(mW) 

EQE 

(%) 

Vf 

(V) 

WPE 

 (%) 

2015 Y. Zhang et al. 91) 

InGaN 

interlayer 

327 20 800 0.58 0.76 6 0.5 1.5 1.1 

2016 Y. Zhang et al. 90) 

InGaN 

interlayer 

292 6 667  0.1 0.39 10.5 0.16 0.39 0.16 

2016 Y. Zhang et al. 93) 

InGaN 

interlayer 

325 20 222 0.58 0.76 4.8 0.6 3.37 1.62 

2017 Y. Zhang et al. 92) 

InGaN 

interlayer 

257 8.1 900 

6.6×

10-3 

0.02 16 0.01 0.04 0.002 

2018 Y. Zhang et al. 87) 

InGaN 

interlayer 

287 9 1000 0.49 1.26 15 0.36 2.8 1.1 

2019 V. Fan Arcara et al. 89) homojunction 304 160 1000 

5.3×

10-3 

0.00 13.7 

2.42

×10-4 

- - 

2019 C. Kuhn et al. 86) homojunction 268 5 - 0.33 1.43 36 0.18 1.40 0.04 

2019 C. Kuhn et al. 86) 

GaN 

interlayer 

268 60 - 6 2.16 22 0.45 1.20 0.03 

2020 A. Pandey et al. 88) 

GaN 

interlayer 

265   2000 - - 16 - 11.0 7.60 
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本研究以前までに報告されている AlGaN TJ LED の動作電圧と AlGaN TJ の Al 組成の

関係を図 1-14 に示す．TJ 部の AlGaN の Al 組成が高くなるにつれて，AlGaN TJ LED

の動作電圧が高くなる傾向がある．この動作電圧の上昇は，Al 組成増加に伴い，TJ の

電位が増加し，TJ のキャリアのトンネリング確率の低下によって，電流注入が阻害さ

れている可能性がある．特に，AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧は，GaN 及び GaInN

の中間層を用いた AlGaN TJ LED と比べて高く，14 V から 36 V と報告されている． 

光吸収層を含まない AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧は，GaN や GaInN を中間層

に用いたヘテロ接合 TJ LED と比較すると，非常に高い． 

本研究では，深紫外線 LED の電力変換効率を向上させるため，発光波長に対して光

吸収層である GaN や GaInN の中間層を用いない，AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧

低減を試みる．また，発光波長 280 nm 帯の深紫外線 TJ LED の光取り出し効率を向上

させるため，AlGaN TJ の Al 組成は，50 %から 60 %程度とする．また，TJ 部の空乏層

幅を縮小させ，キャリアのトンネリング確率を高くする必要があるため，p+型 AlGaNと，

n+型 AlGaN のドーパント濃度は，共に 1×1020 cm-3以上とする． 
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図 1-14 本研究以前までに報告されている AlGaN TJ 深紫外線 LED の動作電圧86 , 

87,88,89,90,91,92,93)．四角形と菱形白抜きシンボル: GaN 中間層を挿入したヘテロ接合 TJ，三

角形白抜きシンボル：GaInN 中間層を挿入したヘテロ接合 TJ，丸と六角形の塗りつぶ

しシンボル：AlGaN ホモ接合 TJ． 
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１-９ Ⅲ族窒化物半導体の成長手法，及び成長技術 

 

１-９-１ p 型 GaN，及び p 型 AlGaN の成長技術 

 

本節では，一般的なⅢ族窒化物半導体を用いた発光素子のコンタクト層に用いられる

p 型 GaN，及び AlGaN TJ 層で用いる p 型 AlGaN の電気特性について述べ，加えて，p

型 AlGaN の成長条件による電気特性制御の重要性について述べる． 

現在，Ⅲ族窒化物半導体を用いた発光素子の主要な成長方法であるのが，有機金属気

相成長(metal-organic vapor phase epitaxy: MOVPE)法である．Ⅲ族窒化物半導体結晶の材

料として，Ⅲ族元素の Ga，Al，In の原料は，トリメチルガリウム(tri-methyl-gallium: TMGa)，

トリメチルアルミニウム(tri-methyl-aluminum: TMAl)，トリメチルインジウム(tri-methyl-

indium: TMIn)などが用いられる．また，V 族元素の N の原料は，一般的に，アンモニア

(NH3)が用いられる．MOVPE 法を用いた結晶成長装置の概略図を，図 1-15 に示す94)．

キャリアガスは，水素(H2)，もしくは，窒素(N2)が用いられる．Ⅲ族原料の供給は，恒温

槽内で一定温度に保たれたⅢ族原料ボトルにキャリアガスを導入し，原料を気化させ，

輸送する．その後，気化したⅢ族原料は，ヒーター上の基板まで輸送させ，到達する直

前にアンモニアと反応することで，結晶成長する．MOVPE法を用いた結晶成長装置は，

1 ~ 6 m/h と高速成長が可能であり，面内均一性についても，基板面内の膜厚分布が±

1.8 %と高い．また，LED の結晶成長装置は，6 インチ×7 枚や 8 インチ×6 枚の処理が

可能なリアクタが開発され，LED ウエハの大量生産に適している95)．この成長方法を用

いることは，AlGaN 系の深紫外線 LED においても例外ではなく，本研究においても，

生産性の観点から MOVPE 法を用いた． 
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図 1-15 横型成長炉とガス供給系． 

引用：I. Akasaki et al., J. Cryst. Growth, 98, 209 (1989). 

 

 

p 型 GaN のドーパントは，一般的に Mg が用いられている．Mg の原料は，ビス(シク

ロペンタジエニル)マグネシウム (Bis(cyclopentadienyl)magnesium: Cp2Mg)，ビス(ペンタ

エチルシクロペンタジエニル )マグネシウム  (Bis(ethylcyclopentadienyl)magnesium: 

EtCp2Mg)などが用いられている．GaN 結晶中に Mg をドーピングした際，分解した NH3

やⅢ族原料から水素が取り込まれる96,97)．Mg アクセプタは，H によって不活性化（パッ

シベーション）される．Mg をドーピングした GaN は，高温で熱処理をすることで水素

を脱離させ，p 型伝導を得ている98)．TJ 構造を用いた発光素子は，１-７節でも述べたよ

うに，p 型層上に n 型層があるため，Mg の活性化アニールの際，上層の n 型層が水素

の拡散をとめ，水素の脱離がされない．n 型 GaN 層での水素拡散長(Dn)は 15 nm 未満と

推定され，1123 K で 4.2×10-16 cm2s-1 未満の拡散係数に対応する．この非常に小さい Dn

は，p 型 GaN の H +の拡散障壁と比較して、n 型 GaN 層の負に帯電した水素（H–）の拡

散障壁が高いことによって水素の拡散がとまる99,100)。その結果，GaN TJ LED は，TJ 抵

抗が高くなり，発光分布の偏りが生じる 69,101)． 

p 型 AlxGa1-xN (0＜x≦1)は，図 1-16 に示すように，Al 組成が高くなるつれて，価電子
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帯からのアクセプタ準位が深く，Mg の活性化エネルギーが高くなる102,103,104)．Nakarmi

らによって，Al 組成 70 %の高濃度に Mg をドーピングした AlGaN (Mg: 1.5×1020 cm-3)

の活性化エネルギー，及び抵抗率が，おおよそ 400 meV，室温でおおよそ 105 Wcm と報

告されている105,106,107)．Mg を高濃度にドーピングしても，活性化エネルギーが高いため，

抵抗率が非常に高い．これは，Mg を高濃度にドーピングすると，図 1-17 に示すよう

に，フェルミ準位が価電子帯に近づき，窒素空孔(nitrogen vacancy of three positive charge: 

VN
3+)の形成エネルギーが低くなるため，p 型 AlGaN 中に VN

3+を形成し，正孔を補償す

る108,109,110)．その結果，p 型 AlGaN のキャリア濃度を低下させ，高抵抗にする．Kinoshita

らは，VN
3+によるキャリア補償を抑制することで，Al 組成 70 %の AlGaN のキャリア濃

度，及び抵抗率を，Mg 濃度 3.3×1019 cm-3で 1.3×1017 cm-3，及び 47 Wcm まで向上させ

た111)． 

TJ 部の p+型 AlGaN 層は，TJ LED の動作電圧を低減させるため， Mg を高濃度ドー

ピングする必要がある．しかし，Mg を高濃度にドーピングした p+型 AlGaN は，VN
3+が

形成されやすく，高抵抗になるため， p 型 AlGaN の成長条件を制御することで，VN
3+

の形成を抑制することが重要である． 
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図 1-16 活性化エネルギーの AlGaN の Al 組成依存性． 

引用：M. Katsuragawa et al., J. Cryst. Growth 189/190, 528 (1998). 

 

 

 

図 1-17 ハイブリッド DFT によって計算された AlN の空孔と置換炭素欠陥の形成エ

ネルギー．フェルミ準位の関数としての形成エネルギーは，極端な成長条件で示されて

いる：（a）窒素リッチ（b）アルミニウムリッチ．熱力学的遷移は塗りつぶしの丸（●）．

白丸（〇）は，炭素欠陥と空孔欠陥に最も関連する遷移レベルを示す． 

引用： B.E. Gaddy et al., Appl.Phys. Lett. 103, 161901 (2013).  
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１-９-２ n 型 AlGaN の成長技術 

 

n 型 AlGaN は，深紫外線 LED の駆動効率向上のために抵抗化が必要不可欠である．

また，AlGaN TJ においても，TJ 部の n 型層に用いるため，低抵抗化が必要である．n 型

AlGaN の成長は，前節同様の MOVPE 法を用いた．本節では，これまで報告されている

n 型 AlGaN の電気特性，及び成長技術について述べ，TJ 層における n 型 AlGaN の伝導

性制御の重要性について述べる． 

高 Al 組成 n 型 AlGaN には，抵抗を増大させる 2 つの問題がある．1 つは，Si が，Al

組成を増加するに従い，浅いドナーから深いアクセプタへ変換され DX 状態の欠陥によ

って，抵抗を増大させる112,113)． DX 状態の欠陥の出現によって，Si は浅いドナーとし

て作用せず，Si のイオン化エネルギーを増大させる114)．AlN と AlGaN の DX 状態によ

るイオン化エネルギーは，これまで多くの機関から，78 から 345 meV の範囲で報告さ

れている115,116,117,118,119,120)．2 つ目は，Ⅲ族サイトと Si (cation vacancy－Si complexes: VIII

－nSi, n = 1, 2, or 3) の複合欠陥によるキャリアの自己補償効果である121)．この VIII－nSi

の複合欠陥は，Bryan らによって，Al 組成 70 %の AlGaN において，Si ドーピング濃度

を 2×1019 cm-3 までに制限し，それ以上のドーピング濃度においてはキャリア濃度を低

下させた122)．また，この効果は，下地層の転位密度が高いほど，顕著に現れると報告さ

れている．VIII－nSi の複合欠陥の抑制は，高 Al 組成 AlGaN の電気特性の向上に寄与し

ている123,124)．さらに，電子移動度と自己補償源の濃度との相関関係が特定されており，

抵抗率制御において重要な役割を果たしている 122)．AlGaN TJ の n 型 AlGaN は，TJ 部

のキャリアのトンネリング確率を高くするために，Si を高濃度にドーピングする必要が

あるが，VIII－nSi の複合欠陥の抑制するための n 型 AlGaN の結晶成長条件に関する報

告例はない． 

Si ドナーのイオン化エネルギーは，Si ドーピング濃度を増加し，ドナーに介する電子
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の電位を低下させることで，低くすることができる125)．ドナー濃度は，特定のドーピン

グ濃度を超えると，イオン化エネルギーは，0 eV に達し，フェルミ準位は，伝導帯の中

に移動する．この金属伝導を伴う縮退半導体は，TJ において，トンネリング確率を高め

ることができるため有効である．しかし，n 型 GaN においては，窒素サイトの炭素 

(carbon on nitrogen sites (CN))のようなキャリア補償源は，電子濃度を減少させ126)，フェ

ルミ準位が低くなることで非縮退伝導となる可能性がある．Wolos らは，様々な Si 濃度

の n 型 GaN の輸送特性を研究し，実験的に縮退リミット (Nd = 1.6×1018 cm-3) を報告

している．ここで，フェルミ準位が，伝導帯に重なる実効ドナー濃度の値を縮退リミッ

トと定義する．高 Al 組成 AlGaN においては，Bharadwaj らによって，高 Si ドーピング 

(1.5×1019 cm-3)の n 型 Al0.7Ga0.3N のキャリア濃度が温度に依存しない伝導，つまり，縮

退半導体であることが報告されている127)．しかし，高 Al 組成 n 型 AlGaN は，自己補

償効果によって電子濃度が低下するが，現状，自己補償欠陥がバンド縮退に与える影響

については未解明である． 

TJ LEDの動作電圧を低減させるためには，１-９-１項で述べたp+型AlGaNと同様に，

TJ 部の n+型 AlGaN へ Si を高濃度ドーピングする必要がある．しかし，高 Al 組成 n 型

AlGaN への高 Si ドーピングは VIII－nSi の複合欠陥を形成し，n 型 AlGaN を高抵抗化さ

せる．そのため，n 型 AlGaN は，補償欠陥を抑制することが，低抵抗化のために重要で

あるが，その補償欠陥を抑制するための成長技術が未確立である．よって，n 型 AlGaN

の電気特性制御のために，n 型 AlGaN の成長技術の確立が必要である．  
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１-１０ 本研究の目的及び構成 

 

本研究では，高い光取り出し効率が期待できる，高 Al 組成 AlGaN ホモ接合 TJ LED

に着目する．本節ではこれまでに述べた背景，研究を踏まえ，本研究の目的，及び本論

文の構成について述べる． 

AlGaN TJ LED は，第２章で詳細に述べるが，TJ 抵抗が高いため，電力変換効率が低

下する．AlGaN TJ は，Al 組成が高くなるにつれて，バンドギャップが大きくなり，TJ

部のキャリアのトンネリング確率を低下させ，TJ 抵抗を増大させる．また，TJ は，キ

ャリアのトンネリング確率を高くするために，1020 cm-3以上の高濃度ドーピングする必

要があるが，ドーパントを高濃度にドーピングすると，１-９-１節，及び１-９-２節で述

べたように，p 型 AlGaN，及び n 型 AlGaN は高抵抗化する． 

本研究では，n 型 AlGaN 中のキャリアの自己補償を及ぼす欠陥の抑制のため，n 型

AlGaN の成長技術を確立し，低抵抗 n 型 AlGaN を実現させる．次に，AlGaN ホモ接合

TJ LED の動作電圧を低減させるため，VIII－nSi の複合欠陥の形成を抑制した成長条件

を用いて，AlGaN ホモ接合 TJ LED を作製，評価する．AlGaN TJ の Al 組成は，50 %か

ら 60 %とし，Mg と Si のドーパント濃度は，共に 1×1020 cm-3以上で構成する．続いて，

動作電圧を更に低減するために，TJ 部の電位分布を可視化し，AlGaN ホモ接合 TJ の伝

導メカニズムを解明する．次いで，様々な TJ 構造の AlGaN TJ LED を試作し，動作電

圧の低減を試みる．これらの結果を踏まえ，AlGaN ホモ接合 TJ の設計指針を提案する．

最後に，AlGaN ホモ接合 TJ 層でのトンネル電流について，議論し，欠陥準位を介した

キャリア輸送の可能性について考察する． 

本論文は，全８章で構成する．以下に，各章の概要を示し，本研究の構成図を図 1-18

に示す． 

第１章では，現在，我々が直面している社会問題，環境問題について述べ，それらの
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課題に対して，Ⅲ族窒化物半導体を用いた深紫外線 LED が解決できる問題について述

べた．次いで，LED の歴史から，可視光 LED，深紫外線 LED の現状と問題，Ⅲ族窒化

物半導体の成長手法，p 型 GaN，p 型 AlGaN 及び n 型 AlGaN の成長技術とそれらの問

題を述べた．続いて，現在までに報告されている GaN TJ について述べ，次いで，現在

までに報告されている AlGaN TJ についてもまとめた．最後に，AlGaN TJ の問題につい

て述べ，これらの問題を解決するために，本研究で用いる AlGaN ホモ接合 TJ について

示し，本研究の目的，本論文の構成を示した． 

 

第２章では，様々な成長条件で作製した n 型 AlGaN の電気特性，及び光学特性を評

価し，キャリアの自己補償を及ぼす欠陥を抑制するための成長条件を確立する．また，

その自己補償欠陥が n 型 AlGaN の電気特性に与える影響について議論する． 

 

第３章では，第２章で得られた n 型 AlGaN の成長条件をベースに，様々な条件で成

長した n+型 AlGaN を有する AlGaN ホモ接合 TJ LED を作製，評価し，それらの特性に

ついて議論する． 

 

第４章では，AlGaN TJ の伝導メカニズム解明のため，高 Al 組成 AlGaN ホモ接合 TJ 

LED の AlGaN p-n 接合部の電位分布解析について述べる．この p-n 接合部の電位分布

は，電子線ホログラフィーを用いて第４章で作製した AlGaN ホモ接合 TJ LED の TJ 部

分を直接観測し，電位分布，電荷密度分布，及び空乏層幅について議論する．また，測

定された電位分布，電荷密度分布は，バンド計算から見積もった電荷密度とも比較し，

低電圧駆動のための AlGaN TJ 層を議論する． 

 

第５章では，AlGaN ホモ接合 TJ LED の更なる動作電圧低減のため，AlGaN ホモ接合 
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TJ 層の最適構造を提案する．様々な AlGaN ホモ接合 TJ LED を作製，評価し，AlGaN

ホモ接合 TJ の膜厚，ドーピング濃度が LED の特性に与える影響について議論する． 

 

第６章では，第４章で得られた，電位分布から，電界分布を算出し，TJ 界面の電界か

ら AlGaN TJ でのトンネル電流を算出する．また，AlGaN ホモ接合 TJ に発生する欠陥

準位について述べ，それらの欠陥準位を介したキャリア輸送の可能性について考察する． 

 

最後に，第７章では，本論文の結論，今後の課題，将来展望について述べる． 

 

 

 

図 1-18 本論文の構成図．  

本論文の流れ
AlGaNホモ接合TJ深紫外線LEDの発光効率向上

長寿命・300mW級AlGaNホモ接合TJ深紫外線LEDの実現

本研究の目的

将来展望

【第２章】 高Al組成n型AlGaNの電気特性
・補償欠陥を抑制するための成長条件確立
・補償欠陥がキャリア伝導に与える影響

【第３章】 AlGaNホモ接合トンネルジャンクションLEDの作製
・補償欠陥を抑制したn型AlGaNの成長条件を適応し、TJ LEDを作製

【第４章】 AlGaN p-n接合層の電位分布解析
・電位分布の可視化 ・空乏層の計測

【第５章】 AlGaNホモ接合トンネルジャンクション層の構造最適化
・TJ膜厚等を変更したTJ LEDの電気特性評価

【第６章】 AlGaNトンネルジャンクションでのキャリア輸送
・トンネル電流算出 ⇒ 伝導メカニズムを考察する
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第2章  高 Al組成 n型 AlGaNの電気特性 

 

 

２-１ 緒言 

 

AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧低減のためには，TJ 層の空乏層幅を縮小させ，キ

ャリアの注入効率を向上させる必要がある．そのために，TJ 層へ Si，及び Mg を高濃度

ドーピングし，縮退バンドを形成させる．しかし，１-９-２節で述べたように，高 Si ド

ーピングした高 Al 組成 n 型 AlGaN は，VIII－Si の複合欠陥などの自己補償欠陥の影響

を受け，抵抗率が高くなる．現状，自己補償欠陥を抑制するための n 型 AlGaN の成長

技術は，報告例が少なく，未確立である．よって，n 型 AlGaN の電気特性を制御するた

めに，成長条件と自己補償欠陥の形成との関係を理解することが必要である． 

本章では，様々な条件で成長させた Al 組成 62 %の n 型 AlGaN の電気特性，及び光

学特性を評価し，n 型 AlGaN の自己補償欠陥を抑制し，抵抗率の低減を試みた．更に，

各成長条件における自己補償欠陥が n 型 AlGaN の電気特性に与える影響について解明

する．次に，同一試料を用いて，高 Al 組成 n 型 AlGaN の抵抗率，電子濃度，及び移動

度の温度特性について評価し，高 Al 組成 n 型 AlGaN の縮退リミットを決定する．ま

た，VIII－Si の複合欠陥などの自己補償欠陥が，縮退伝導に与える影響について考察す

る．高 Al 組成 n 型 AlGaN の電気特性における課題と解決策を，表 2-1 にまとめる． 
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表 2-1 高 Al 組成 n 型 AlGaN の電気特性における課題と解決策 

課題 解決策（実施事項） 

VIII－Si の複合欠陥によるキャリア自己補償 n 型 AlGaN の成長条件と電気特性の関係を解明する 

高 Al 組成 n 型 AlGaN の縮退リミットが未解明 n 型 AlGaN の温度特性を評価・解析 

⇒ 縮退リミットを決定する VIII－Si の複合欠陥が縮退伝導に与える影響 

 

 

２-２ 高 Al組成 n型 AlGaNの試料構造と評価方法 

 

２-２-１ n 型 AlGaN の電気特性，及び光学特性に関する評価試料 

 

本実験で用いた n 型 AlGaN の試料構造を図 2-1 に示す．AlN 下地層は，サファイア

の m 軸方向に 0.35 oのオフ角を有する c 面サファイア基板上に，水素キャリアガスで，

サーマルクリーニング1)を行った後，低温(low-temperature: LT) AlN を成長温度 1200 oC

で 300 nm，高温(high-temperature: HT) AlN を 1400 oC で，3 m 成長した．この LT AlN

は，結晶表面の凹凸を形成し，ボイドを誘発させることで，意図的に応力緩和させ，ク

ラック発生を抑制させている2,3)．次に，n 型 AlGaN は，この AlN テンプレート上に，

様々な成長条件で 1.3 m 成長させた．それらの Al 組成は，Ｘ線回折(X-ray Diffraction: 

XRD)装置の逆格子空間マッピング(Reciprocal space mapping : RSM)法を用いて算出し，

62±2 %であった．AlN テンプレートの転位密度は，X 線ロッキングカーブ(X-ray Curve: 

XRC)法4)より，螺旋転位が 9×107 cm-2，刃状転位が 1×109 cm-2であった．また，各々の

成長条件で作製した n 型 AlGaN の転位密度は，Si 濃度には依存せず，すべての試料の



第２章 高 Al 組成 n 型 AlGaN の電気特性 

55 

 

転位密度は，螺旋転位成分が 9×107 cm-2，刃状転位成分が 9×108 cm-2程度であった． 

 

 

図 2-1 Al 組成 62 % n 型 AlGaN の積層構造． 

 

 

２-２-２ n 型 AlGaN の電気特性，及び光学特性の評価方法 

 

n 型 AlGaN の抵抗率，電子濃度，及び電子移動度を，van-der-Pauw 法による，30－300 

K の温度範囲でホール効果により測定した．ここで，7.5×7.5 mm2四角のホール素子の

4 つ角に直径 0.6 mm の Ti/Al/Ni 電極を形成した．電極の熱処理は，窒素雰囲気中 700 oC

で行った．Si，C，O の不純物濃度は，二次イオン質量分析(二次イオン質量分析法: SIMS)

法の１つの手法である Point by point Corrected SIMS( P-COR SIMS)法を用いて測定した．

本検討で用いた試料の O 濃度は，検出限界である 1×1017 cm-3以下であった．n 型 AlGaN

の光学特性は，カソードルミネッセンス(cathodoluminescence: CL)法を用いて測定を行っ

た．CL 測定中の電子加速電圧とプローブ電流は，それぞれ 5 kV と 1 nA で実施した．

実効ドナー濃度(Nd)は，電気化学的静電容量－電圧(electrochemical capacitance–voltage: 

Sapphire
miscut angle of 0.35o toward 

the sapphire [1120] direction

HT-AlN (3μm)

n-type AlGaN (1.3 μm)

LT-AlN (300 nm)
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C–V)測定を用いて，電解質として 0.1 mol/l の水酸化ナトリウム液を使って測定した5)．

AlGaN 表面上の電解質のコンタクト面積は，0.1 cm2とした．  

 

２-３ n 型 Al0.62Ga0.38Nの伝導特性 

 

２-３-１  n 型 Al0.62Ga0.38N に関する電気特性評価 

 

本項では，様々な成長条件で作製したn型Al0.62Ga0.38Nの電気特性についてまとめる．

作製した n 型 Al0.62Ga0.38N の各成長条件の範囲を表 2-2 に示す．他研究機関より報告さ

れている値と，今回作製した試料の値を含む，n 型 AlGaN の抵抗率における Al 組成依

存性を図 2-2 に示す6,7,8,9,10,11,12,13,14,15,16,17,18,19,20)．本研究で作製した試料は，Al 組成 60±

5 %の領域で最も低い抵抗率が得られた．この n 型 Al0.62Ga0.38N の最も低い抵抗率は，Si

濃度が 3.2×1019 cm-3 で，6.6×10-3 Wcm であった． 

 

表 2-2 作製した n 型 AlGaN の各成長条件の範囲． 

Growth parameters of n-type AlGaN 

Growth temperature (oC) 1010 － 1170 

Growth pressure (mbar) 50 

V/III ratio 1100 － 3200 

Growth rate (m/h) 1.0 

Si concentration (×1019 cm-3) 0.2 － 6.0 
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図 2-2 報告されている n 型 AlGaN の抵抗率の Al 組成依存性．他研究機関から報告さ

れている値は，白抜きプロット，本章で作製した n 型 AlGaN の測定値は，赤塗りつぶ

しプロット（●）で示す． 

 

 

作製したすべての n 型 Al0.62Ga0.38N の抵抗率，キャリア濃度，及び移動度を図 2-3(a)，

(b)，及び(c)にそれぞれ示す．図 2-3 (a)は Si 濃度を変化したときの n 型 Al0.62Ga0.38N の

抵抗率を示している．n 型 AlGaN の抵抗率は，Si 濃度を 3.2×1019 cm-3まで増加させる

15) 

16) 

17) 

8) 

7) 

12) 

19) 

11) 

14) 

18) 

6) 

20) 

10) 9) 

13) 
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と顕著に減少しているのがわかる．一方で，Si が 4×1019 cm-3以上の範囲で，Si のドー

ピング濃度を増加させると，抵抗率は急激に増加した．この抵抗率の増加は，従来の報

告事例 6)から，VIII－nSi の複合欠陥による自己補償である可能性が高い．白抜き矢印（⇨）

の測定点の試料は，その他の試料と比べて低い Si 濃度で，抵抗率の急激な増大が確認

されている．この試料の成長温度は，1170 oC の高温成長であり，VIII－nSi の複合欠陥

の形成が他の試料と比べて，低い Si 濃度でも，形成されている可能性が考えられる．

図 2-3 (b)と(c)は，それぞれ室温でのキャリア濃度と移動度の Si 濃度依存性を示す．最

も高い Si のイオン化率は，Si 濃度が 2×1019 cm-3のとき，97 %であった．Si が 2×1019 

cm-3 以下の低ドーピング領域では，キャリア濃度は，大部分の試料で キャリア濃度：

Si 濃度 = 1：1 の線形関係を示した．つまり，Si 濃度が 2×1019 cm-3まではキャリアの補

償が無視できるほど小さいことを示している．また，黒矢印（➡）の試料のカーボン

(Carbon: C)濃度は，4.4×1018 cm-3であり， Si 濃度と近い値であった．この試料は，1010  

oC の低温成長であるため，C を高濃度に取り込んだと考えられる．一方，その他の試料

の C 濃度は，高くても Si 濃度の 40 ％以下であった．黒矢印（➡）の試料のキャリア濃

度は，9.6×1017 cm-3と Si 濃度よりも低く，N サイトの C (carbon on nitrogen site: CN)によ

る電子の補償が引き起こされている可能性がある．このため，黒矢印（➡）で示した試

料は，キャリア濃度：Si 濃度 = 1 : 1 の線形関係から外れたと考えられる．また，この

試料は，CNによる不純物散乱の影響を受け，非常に低い移動度であった．この挙動は，

Kaess らにより，カーボン原子によるイオン化不純物散乱よる移動度の低下と報告され

ている21)．更に，Si 濃度が 4×1019 cm-3以上の範囲では，キャリア濃度が，Si 濃度に対

して 2 桁程度低下した．移動度は，Si 濃度の増加と共にイオン化不純物散乱の影響を受

け低下し，Si 濃度が 4×1019 cm-3以上の範囲ではより低下する傾向であった． 
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図 2-3 n 型 Al0.62Ga0.38N の(a) 抵抗率，(b) キャリア濃度，(c) 移動度に対する Si 濃度

依存性．赤色星（★）の測定点は，Al0.62Ga0.38N の中で最も抵抗率の低い値を示す．白抜

き(⇨)の測定点は，C 濃度が Si 濃度に比べて無視できるほど低いため，強い自己補償効

果をもった試料である．黒矢印（➡）の試料は，低温成長であり，C 濃度が Si 濃度に近

い値であった試料であった．白抜き矢印（⇨）の試料は，高温成長であり，その他の試

料よりも低い Si 濃度でも，VIII－nSi の複合欠陥を形成した可能性がある．  
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n 型 Al0.62Ga0.38N の電気特性を成長条件(成長温度，V/III 比)毎にわけ，図 2-4 及び図 

2-5 に示す．図 2-4 は，成長温度を変化させて成長した n 型 Al0.62Ga0.38N の各電気特性

に対する Si 濃度依存性を示している．高温成長した試料ほど高 Si ドーピングすると，

抵抗率は高抵抗化し，キャリア濃度の低下及び移動度の低下が顕著であった． 

図 2-5 は，V/III 比を変えて成長した n 型 Al0.62Ga0.38N の各電気特性に対する Si 濃度

依存性を示している．V/III 比が 1600，Si 濃度が 3.2×1019 cm-3のとき，n 型 Al0.62Ga0.38N

の抵抗率は，6.6×10-3 Wcm と最も低い値を示した．しかし， n 型 Al0.62Ga0.38N の電気特

性は，Si 濃度に対する依存性が最も強く，成長条件の違いによる電気特性の変化を理解

するためには，光学特性評価を用いて，欠陥準位に起因する発光とそれらの電気特性を

比較することが必要である．  
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図 2-4 様々な成長温度で成長した n 型 Al0.62Ga0.38N の(a) 抵抗率，(b) キャリア濃度，

(c) 移動度に対する Si 濃度依存性．成長温度は，1010 oC，1040 oC，1080 oC，1170 oC の

試料を作製した．すべての試料は，V/III 比 1100 で固定して作製した．  
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図 2-5 V/III 比を変えて成長した n 型 Al0.62Ga0.38N の(a) 抵抗率，(b) キャリア濃度，

(c) 移動度に対する Si 濃度依存性．V/III 比は，1100 と 1600 の試料を作製した．すべて

の試料は，成長温度を 1010 oC で固定して作製した． 
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２-３-２ n 型 Al0.62Ga0.38N に関する光学特性評価 

 

n 型 AlGaN の低い抵抗率が得られた試料は，１-９-２項で述べたように，高濃度 Si ド

ーピングされ，かつ，VIII－nSi (n=1, 2, or 3)の複合体による自己補償を抑制されている

と考えられる．本項では，成長条件パラメータが補償欠陥の形成に与える影響を解明す

るため，各成長条件における n型AlGaNの光学特性と成長条件パラメータを比較した．

加えて，各成長条件での光学特性と電気特性を比較する． 

図 2-6 に，(a) Si 濃度，(b) V/III 比，(c) 成長温度をそれぞれ変化させて作製した n 型

AlGaN の CL スペクトルを示す．これらの CL スペクトルは，Al0.62Ga0.38N の光学バンド

ギャップ 4.8－4.9 eV のエネルギーのバンド端付近 (the near band edge: NBE)からの発光

10)と，3.2 eV と 2.4 eV の 2 つのブロードなバンド発光から構成されていた．これらの

3.2 eV と 2.4 eV のバンド発光は，Bryan らにより，それぞれ CNと VIII－nSi の複合欠陥

に起因すると明らかにされている 6)．NBE と CNのバンド発光は，3×1019 cm-3より低い

Si 濃度のすべての n 型 AlGaN で支配的であった．このドーピング濃度以上の範囲で，

VIII－Siの複合欠陥による2.4 eVのバンド発光は，Si濃度の増加と共に急激に増加した．

また，NBE と 3.2 eV の発光バンドは同時に減少した．2.4 eV のバンド発光の急激な増

加は，図 2-6 (a)に示すように，高 Si ドーピングした際の抵抗率の増加と相関があり，

VIII－nSi の複合欠陥によるキャリアの自己補償の増加を示していると解釈できる．この

傾向は，Bryan らの報告結果とも一致している 6)． 

次に，Si を 2×1019 cm-3ドープした試料について，VIII－nSi の複合欠陥に起因する 2.4 

eV バンドに対する V/III 比と成長温度の影響について述べる．2.4 eV バンドの発光は，

図 2-6 (b)，及び，図 2-6 (c)に示すように，V/III 比がより高い，及び成長温度がより高

いときに増大した． 
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図 2-6 (a) 様々な Si のドーピング濃度，(b) 様々な V/III 比，及び(c) 様々な成長温度

で成長した n 型 Al0.62Ga0.38N の CL スペクトル．ここで，示した成長温度は，熱電対に

よって，ヒーターの近くで測定された値である．図 2-6（a）の試料は，1010 oC で 1600

の V/III 比で成長した．図 2-6（b）および（c）の試料は，Si 濃度が，おおよそ 2×1019 

cm-3であった．図 2-6 (b)の試料は，1040 oC で成長し，図 2-6  (c)の試料は，V/III 比が

1100 で成長した．破線は，CL スペクトルの規格化の境界である．破線の右側のスペク

トルは，図内の数値の倍率に拡大している． 

  

NBEVIIIーnSi CN
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図 2-6 (b)に V/III を変化させて成長した n 型 AlGaN の CL スペクトルを示す．V/III 比

の増加と共に，3.2 eV のバンドの発光は，減少傾向があることがわかる．しかし，V/III

比を 3200 にして成長した n 型 AlGaN は 3.2 eV バンドの発光が抑制されているが，2.4 

eV のバンド発光は高いことがわかる．V/III 比が 1600 にして成長した n 型 AlGaN は，

NBE からの発光は増加し，3.2 eV と 2.4 eV の両方のバンド発光が抑制された．V/III 比

1600 で成長した n 型 AlGaN は，最も低い抵抗率であった．V/III 比を変化させて成長し

た n 型 AlGaN のキャリア濃度，移動度，及び C 濃度を図 2-7 に示す．C 濃度は，V/III

比を高くすると減少した．これは，図 2-6 (b)に示した 3.2 eV バンド発光強度の減少と

一致する．V/III 比が 1600 までで成長した n 型 AlGaN のキャリア濃度は増加した．し

かし，V/III 比が 3200 で成長した n 型 AlGaN のキャリア濃度は VIII－nSi の複合欠陥に

よる自己補償によってわずかに低下した．高 Al 組成 n 型 AlGaN には最適な V/III 比が

存在することが明らかになった． 
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図 2-7 n 型 Al0.6Ga0.4N の(a) キャリア濃度，移動度，及び(b) C 濃度に対する V/III 比

依存性．  

 

 

次に，n 型 AlGaN の電気特性と成長温度の関係について述べる．図 2-3 (b)と(c)の白抜

き矢印(⇨)で示す試料，及び図 2-8 に示す黒矢印(➡)で示す試料は， 1170 oC で高温成長

している．n 型 AlGaN の成長温度が高いため，Si 濃度が 2×1019 cm-3以上の試料では 2.4 

eV バンド発光が増加し，VIII－nSi の複合欠陥が増加していることがわかる．1170 oC で

成長した n 型 AlGaN のキャリア濃度と移動度は，VIII－nSi の複合欠陥が増加に伴い，

共に減少した．つまり，n 型 AlGaN の高温成長は，C の取込みを抑制することができる
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が，VIII－nSi の複合欠陥の形成を促進させるため，低抵抗，かつ，高キャリア濃度が得

られない．n 型 AlGaN の電気特性を制御するためには，Si ドーピング濃度に対して最

適な成長温度にする必要があることがわかった． 

 

 

図 2-8 n 型 Al0.6Ga0.4N の(a) キャリア濃度，移動度，及び(b) C 濃度に対する成長温度

依存性．黒矢印の試料(成長温度：1170 oC)は，Al 気相比を変更し，Al0.62Ga0.38N を作製

している．  
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n 型 AlGaN の各成長条件に対する VIII－nSi の複合欠陥と CN の形成について考察する．

VIII－nSi の複合欠陥と CN の形成は，化学ポテンシャル制御(chemical potential control: 

CPC)と各成長条件に関連した VIII－nSi と CN の形成エネルギーから予測できると報告

されている22)．(a) N, (b) CN 及び(c) VIIIの化学ポテンシャルに対する V/III 比とⅢ族供給

量依存性を図 2-9 に示す．ここで，VIII－nSi の形成は VIIIの化学ポテンシャルに依存す

る．V/III 比が高い場合 CN の形成エネルギーは高くなり，VIII の形成エネルギーは低下

している．また，成長温度が高い場合 N リッチになるため，V/III 比が高い場合と同様

に CNの形成エネルギーは高くなり，VIIIの形成エネルギーは低下する 22,23)．上記の n 型

AlGaN の成長条件(V/III 比, 温度)と VIII－nSi と CNの形成エネルギーの関係を表 2-3 に

まとめる．図 2-9 で示した VIII－nSi の複合欠陥と CNの形成エネルギーの変化は，本項

で得られた結果と一致する．つまり，VIII－nSi の複合欠陥と CN の形成エネルギーが成

長条件に依存するため，n 型 AlGaN の電気特性が変化したと考えられる． 
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図 2-9 (a) N, (b) CN, 及び(c) VIIIの化学ポテンシャルに対する V/III 比と有機金属原料

の供給量依存性． 

 

表 2-3 n 型 AlGaN の成長条件(V/III 比, 温度)と VIII－nSi と CNの形成エネルギーの

関係． 

Growth conditions 

Formation energy 

VIII－nSi CN 

V/III ratio 

N-rich Low High 

III-rich High Low 

Growth temp. 

High Low High 

Low High Low 
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２-３-３ Ⅲ族空孔と Si の複合欠陥と n 型 Al0.62Ga0.38N の電気特性の相関関係 

 

２-３-１項で，n 型 Al0.62Ga0.38N のキャリア濃度と移動度の両方は，Si 濃度が 4×1019 

cm-3 以上の範囲で低下することを述べた．また，前項２-３-２で，n 型 Al0.62Ga0.38N の

様々な成長条件における補償欠陥の形成について述べ，VIII－nSi の複合欠陥に起因にし

たバンド発光の急激な増加と，高 Si ドーピングした n 型 AlGaN の抵抗率の増加が相関

しており，キャリア補償を引き起こしていることを述べた．本項では，前項までで述べ

た，VIII－nSi の複合欠陥が電気特性に与える影響を議論する． 

n 型 Al0.62Ga0.38N の抵抗率，キャリア濃度，及び移動度と，NBE 発光のピーク強度で

規格化された VIII－nSi の複合欠陥に起因する 2.4 eV のバンド発光のピーク強度の関係

をそれぞれ図 2-10(a)，(b)，(c)に示す．これらの試料は，図 2-6 (b)と図 2-6 (c)と同一試

料であり，n 型 Al0.62Ga0.38N の Si 濃度が 2×1019 cm-3である．図 2-6 (a)，(b)より，20 以

下の 2.4 eV バンド強度比の範囲では，抵抗率とキャリア濃度に有意な変化はなかった．

これは，VIII－nSi の複合欠陥濃度が浅い Si ドナーの濃度よりも大幅に低いことを示し

ている．また，図 2-6 (c)より 2.4 eV バンド発光強度比の増加に伴い，移動度の低下が

観察された．これは，VIII－nSi の複合欠陥によるイオン化不純物散乱を示唆している．

さらに，イオン化不純物に制限された電子移動度は，イオン化状態の電荷数（Z）の 2

乗に反比例する24)．Si ドナーは単一電荷であるが，VIII－nSi の複合体は，n = 1 から 3 に

対して，Z=3 から 1 をとるとの報告がある25)．VIII－nSi 複合体の平均 Z 値は 1 を超える

可能性が高いため，この複合欠陥は，単一電荷 Si ドナーよりもはるかに強い散乱を引

き起こしている可能性がある． 2.4 eV バンド発光強度比が高い試料では，図 2-10（b）

に示すように，キャリア濃度が急激に低下している．これらの試料は，電子の大部分が

VIII－nSi の複合欠陥アクセプタによって捕捉されていると解釈できる．つまり，この場

合，VIII－nSi の複合欠陥の濃度は，Si ドナーの濃度に近いことがわかる．  
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図 2-10 n 型 Al0.62Ga0.38N の (a) 抵抗率，(b) キャリア濃度，(c) 移動度と NBE 発光の

ピーク強度で規格化された 2.4 eV の発光のピーク強度の関係． 
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２-４ n 型 Al0.62Ga0.38Nの縮退伝導 

 

２-４-１ 活性化エネルギーと縮退リミット 

 

前節までに，様々な成長条件の n 型 Al0.62Ga0.38N を作製し，VIII－nSi の複合欠陥の形

成と成長条件の関係を明らかにした．本節では，n 型 AlGaN の縮退リミットを決定す

る．前項で測定した n 型 AlGaN の一部の試料の温度依存性を評価し解析を行った．温

度特性評価を実施したすべての試料について， 表 2-4 に，不純物濃度（Si と C），300

Ｋでの電子濃度(n300K)，実効ドナー濃度(Nd)，及び抵抗率(ρ300K)をまとめる．評価した試

料は，Si 濃度の範囲に従って，低ドーピング（グループ A），中ドーピング（グループ

B），および高ドーピング（グループ C）の 3 つのカテゴリに分類した．図 2-11（a）は，

Si 濃度と Nd の関係を示す．グループ A と B では，試料#2 と#7 を除いて，実効ドナー

濃度は，Si 濃度とほぼ同じ値を示している．これらは，２-３-１項で述べた様に，ほと

んどすべてのSiドナーが活性化しており，電子補償がほとんどないことを示している．

対照的に，試料#2 のキャリア濃度，及び実効ドナー濃度は，Si 濃度よりも大幅に低く，

抵抗率は高い値を示している．したがって，試料# 2 には，自由電子を補償する高濃度

のアクセプタが含まれている可能性がある．Si ドープ n 型 GaN および n 型 AlGaN で

は，CNが形成される可能性が高く26,27,28,29)，他のサイトの C 原子と比較して GaN および

AlN の CNの形成エネルギーが低いため電子を補償する30)．試料#2 において，C 濃度は

5.9×1018 cm-3，Si 濃度は 6.5×1018 cm-3，実効ドナー濃度は 9.3×1017 cm-3であり，Si 濃

度－C 濃度の値が 6.0×1017 cm-3に近い．つまり，試料#2 のほとんどの電子が CNアクセ

プタにより補償され，抵抗率が高くなったと解釈できる．試料#7 の不等の理由につい

ては，後ほど説明する．対照的に，グループ C の高濃度に Si をドープした試料#8 及び

#9 の実効ドナー濃度は，Si 濃度よりも 2 桁程度低かった．これらの試料の電子は，前
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項までに述べたように，VIII－nSi の複合欠陥などによって大幅に補償されている． 

 

 

表 2-4 評価試料測定結果の要約．試料#1，#2，#4，及び#6 の Si 濃度と C 濃度は SIMS

により直接測定した．一方，試料#3，#5，#7，#8，及び，#9 の Si 濃度は，同一条件で

成長した試料から Si 濃度を見積もり，C 濃度は，同一条件で成長した試料と同じ値を

用いて，各濃度の値に＊でマーキングした．また，これらの試料は図 2-3 で示した試料

と同一である．Si 濃度が 3.7×1018 cm-3から 6.0×1019 cm-3までの範囲であり，C による

キャリア補償の影響をみるために，Si 濃度が同程度で C 濃度が異なる試料を選んだ． 

Sample 

SIMS Hall-effect C-V Resistivity 

[Si] 

(cm-3) 

[C] 

(cm-3) 

[Si]－[C] 

(cm-3) 

n300K 

(cm-3) 

Nd 

(cm-3) 

ρ300K 

(Wcm) 

Group A 

low 

doping 

#1 3.7 × 1018 7.4 × 1017 3.1 × 1018 1.7 × 1018 2.3 × 1018 5.3 × 10-2 

#2 6.5 × 1018 5.9 × 1018 6.0 × 1017 9.8 × 1017 9.3 × 1017 6.0 × 10-1 

Group B 

medium 

doping 

#3 9.2 × 1018* 1.8 × 1018* 7.4 × 1018 7.8 × 1018 8.9 × 1018 1.8 × 10-2 

#4 2.0 × 1019* 4.4 × 1018* 1.6 × 1019 1.8 × 1019 1.4 × 1019 1.2 × 10-2 

#5 2.1 × 1019* 1.8 × 1018* 1.9 × 1019 2.0 × 1019 1.8 × 1019 6.7 × 10-3 

#6 3.2 × 1019* 1.8 × 1018* 3.0 × 1019 2.6 × 1019 2.1 × 1019 6.6 × 10-3 

#7 4.0 × 1019* 4.4 × 1018* 3.6 × 1019 1.8 × 1019 1.1 × 1019 1.2 × 10-2 

Group C 

high 

doping 

#8 4.3 × 1019* 1.8 × 1018* 4.1 × 1019 4.6 × 1017 3.5 × 1017 8.6 × 10-1 

#9 6.0 × 1019* 1.8 × 1018* 5.8 × 1019 3.0 × 1017 2.6 × 1017 4.9 
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図 2-11 (a) Si 濃度と実効ドナー濃度(Nd)の関係，(b) グループ A と C の試料の抵抗率

に対する温度依存性，および(c) グループ A と C の単一占有ドナー状態から伝導帯へ

の活性化エネルギー(E1)に対する実効ドナー濃度(Nd)依存性． 
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グループ B の n 型 AlGaN の抵抗率に対する温度依存性を図 2-12 に示す．グループ

B の試料は，試料#3 を除いて抵抗率に温度依存性は見られなかった．これらの試料は，

縮退伝導を示していることがわかる．この試料#3の電気特性については後ほど述べる．

試料#3 から試料#5 まで Si 濃度の増加に伴い抵抗率は低くなった．試料#6 の抵抗率は，

試料#5 と同等の値を示し，更に Si 濃度を増やした試料#7 の抵抗率は，試料#6 よりも高

くなった．これは，試料#7 の Si 濃度が 4×1019 cm-3であるので，２-３-１項より VIII－

nSi の複合欠陥を形成し，抵抗率を増加させていると考えられる．一方，グループ A お

よび C の n 型 AlGaN の抵抗率に対する温度依存性を図 2-11（b）に示す．グループ B

の試料(#3)は，図 2-12 のからわかるように縮退バンドを形成するドナー濃度をわずか

に下回る Si ドーピング濃度である．この Si ドーピング範囲の試料は，不純物バンドが

形成している可能性がある． 
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101
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103
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図 2-12 グループ B の試料の n 型 AlGaN の抵抗率に対する温度依存性．凡例は，表 

2-4 に示した試料#3 から試料#7 である．  



第２章 高 Al 組成 n 型 AlGaN の電気特性 

76 

 

電気伝導は，伝導帯での伝導とドナー不純物による伝導の 2 つに分解される．ドナー

不純物による伝導は，ドナー不純物バンドが 2 つのサブバンドに分割されることから生

じ，伝導帯での伝導とホッピング伝導が混在した伝導に関連する．このドナー不純物に

よる伝導は，イオン化ドナーに，２つの電子が一時的に占有された状態となる31,32,33)．

ここで，単一占有ドナー状態から伝導帯への活性化エネルギーと，二重占有ドナー状態

から伝導帯への活性化エネルギーをそれぞれ E1と E2とする．この 2 種類の異なる活性

化エネルギーで抵抗率が変化していると，試料の抵抗率の逆数は，2 つの活性化エネル

ギーE1と E2を考慮することにより，二重指数関数で近似できる．n 型 AlGaN のキャリ

ア濃度と移動度の温度依存性の一例(グループ C の試料#8)を図 2-13 にそれぞれ示す．

低温(25－100K)の範囲では，ホッピング伝導が支配的であるため，キャリア濃度と移動

度の両方がランダムな値を示す．このような場合，この n 型 AlGaN の抵抗率の温度依

存性だけがイオン化エネルギーを算出できる． 

 

ρ-1= C1exp (－
E1

kB𝑻
) + C2exp (－

E2

kB𝑻
)              (式 3-1) 

 

ここで，上記で述べたように，二重占有ドナー状態から伝導帯への活性化エネルギー

は，より低くなるため，E1 > E2である．二重指数関数の 2 つの前指数因子 C1と C2も，

それぞれ単一占有ドナーバンドと二重占有ドナーバンドを形成する電子による伝導の

振幅に対応するフィッティングパラメーターである． kB，T は，ボルツマン定数，及び

測定環境温度であり，本節の測定は，測定温度を 30－300K の範囲で測定されている．

この抵抗率の温度依存性を，式 3-1 を用いて，フィッティングし，単一占有ドナー状態

から伝導帯への活性化エネルギー(E1)を算出した．算出した n 型 AlGaN の E1，E2，C1，

及び C2 を表 2-5 にまとめる．また，グループ C の試料#8 と#9 の抵抗率には温度依存
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性があり，非縮退半導体としての伝導を示した．したがって，グループ A の試料と同じ

解析をグループ C の試料にも適用できる．これらは，過剰な Si ドーピングにより VIII－

nSi の複合欠陥を形成し，キャリアが補償されているため，フェルミ準位が伝導帯の下

端から下がり，不純物バンドに関連する伝導が生じたことを示している． このような

場合，Si や Ge のイオン化エネルギーは，ドナー濃度の 1/3 乗に比例するモデルが提案

されている34,35)．また，E1 はドナー濃度(Nd)を用いてると，次のように表すことができ

る36,37)． 

 

        E1 = Ed,0－αNd
1/3           (式 3-2) 

 

           α = f(K)
e2

4π𝜀0𝜀
                 (式 3-3) 

 

ここで，Ed, 0は，低ドーピング限界での Si ドナーのイオン化エネルギーである．f（K）

は，補償比 K＝ na/nsiを含む幾何学的係数である．nsiは Si ドナー濃度であり，naはアク

セプタ濃度であり，表 2-4 より，ホール効果測定から算出したキャリア濃度と Si 濃度

からアクセプタ濃度を算出できる． 

図 2-11 (c)は，実効ドナー濃度の３分の１乗(Nd
1/3)の関数として得られた Si の単一占

有ドナー状態から伝導帯への活性化エネルギー(E1)のプロットを示す．E1は，Si ドナー

サイト間の平均距離(Nd
1/3)に比例してクーロンエネルギーによって Ed, 0 から減少した．

Al0.62Ga0.38N の比誘電率(ε)は，GaN: 8.9，AlN: 8.5 の間で，Al 組成に対して線形的に変化

すると仮定し，8.66 を用いた．式 3-2，式 3-3 を用いて，図 2-11(c)のデータ点を，線形

関数で近似した．このフィッティングに基づく α は，実験的に（2.9 ± 0.4）×10-5 meVcm

と得られた．同様の手法で解析された GaN の α は，2.6－5.8×10-5 meVcm と報告されて
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いる38,39,40)．また，同様の手法で解析された Al0.7Ga0.3N の α は，4.8×10-5 meVcm と報告

されている 37)．この値は，f＝Г(2/3)(4π/3)1/3に基づく，理論値 3.6×10-5 meVcm に近く

41)，この分析の合理性を示した．イオン化エネルギー(Ed, 0)も式 3-1 を用いてフィッティ

ングした切片から抽出でき，n 型 Al0.62Ga0.38N では，62±4 meV になった．本結果から

算出した n 型 AlGaN，及び他機関から報告されている n 型 GaN と n 型 AlGaN の Ed, 0，

縮退リミットを表 2-6 にまとめる．Si をドープした Al0.7Ga0.3N の Ed, 0 は，Bharadwaj ら

によって，光の吸収端を分析することにより，77 meV と推定されている 37)．また，Si

ドープ GaN の Ed, 0 は，Sawada らによって，35.2 meV と報告されている42 )．この

Al0.62Ga0.38N の Ed, 0 = 62 meV の値は，図 2-14 に示すように，報告されている Al 組成 

0% (GaN)と Al 組成 70 %の間の Al 組成の内挿と一致した． 図 2-11 (c)の外挿線から，

E1 = 0 である縮退リミットは，実験的に 9.5±2.9×1018 cm-3と算出された． 

Si をドープした n 型 GaN の場合，Wolos らによって，同じ方法で，Nd = 1.6×1018 cm-

3の縮退リミットが報告されている 32)．したがって，Si をドープした n 型 Al0.62Ga0.38N の

縮退リミットは，Si をドープした n 型 GaN のおおよそ 6 倍であることが明らかになっ

た． 
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表 2-5 n 型 AlGaN の温度依存性から算出したイオン化エネルギー（E1，E2）と前指数

因子(C1，C2) 

Sample 

Activation energy (meV) Pre-exponential factor 

E1 E2 C1 C2 

Group A 

low doping 

#1 24 2 35.726 5.914 

#2 31 2 3.295 0.721 

Group C 

high 

doping 

#8 43 5 4.835 0.231 

#9 43 12 0.892 0.037 

 

 

 

表 2-6  n 型 GaN と n 型 AlGaN の Ed,0，縮退リミット(Nd at E1 = 0)の要約． 

 Al composition 

(%) 

Ed,0  

(meV) 

α  

(meVcm) 

Nd at E1 = 0 

(cm-3) 

This work 62 61.9 2.93×10-5 9.5×1018 

Sawada et al.42) 0 35.2 3.30×10-5 1.2×1018 

Wolos et al. 32) 0 27 2.31×10-5 1.6×1018 

Bharadwaj et al. 37) 70 77 - - 
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図 2-13 (a) グループ C の試料#8 のキャリア濃度に対するの温度依存性，(b) グループ

C の試料#8 の移動度に対する温度依存性． 
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図 2-14 イオン化エネルギー(Ed, 0)に対する n 型 AlGaN の Al 組成依存性． 
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２-４-２ n 型 Al0.62Ga0.38N の縮退伝導 

 

前項では，n 型 AlGaN の縮退リミットを n 型 AlGaN の抵抗率に対する温度特性から

算出した．実効ドナー濃度が，9.5±2.9×1018 cm-3以上で，フェルミ準位が，伝導帯に重

なり，n 型 AlGaN は縮退伝導を示した．本項では，n 型 AlGaN の縮退伝導について，

キャリア濃度，移動度の温度特性から評価結果を述べ，伝導特性の特性を考察する． 

グループ B の n 型 AlGaN のキャリア濃度，及び移動度に対する温度依存性を図 2-15 

(a)と(b)に示す．グループ B のすべての試料で，キャリア濃度の温度依存性はほとんど

なく，典型的な縮退半導体の特性を示した．グループ B の実効ドナー濃度は，縮退リミ

ットである 9.5×1018 cm-3 に近いか，それ以上であった．移動度のわずかな温度依存性

は，縮退半導体における合金散乱とイオン化不純物散乱による移動度の制限に起因する

可能性がある43)．ただし，試料#3 の移動度は，低温で減少する傾向があった． 試料#3

の実効ドナー濃度は，縮退リミットに非常に近かった．フェルミ準位が伝導帯に近い場

合，不純物バンドの占有率はフェルミ－ディラック分布関数に従う．より低い温度では，

一般に伝導帯の下端の状態密度のより低い占有につながり，ドナーのイオン化を促進す

る．試料#3 は，低温での移動度が低いことから，イオン化不純物散乱がより強い（不純

物の付近を伝導するキャリアの時間が長くなるので，キャリアが不純物に引き付けられ

る影響が高くなる）と解釈できる． 一方，試料#4 から#7 の実効ドナー濃度は，縮退リ

ミットよりも高かったため，伝導帯の下端の状態密度は高く，移動度の温度依存性が小

さくなったと考えられる．また，試料間の移動度の違いは，Si ドナーや CNおよび VIII－

nSi の複合欠陥などの総量のイオン化不純物散乱の影響をそれぞれの試料が受けている

可能性がある．以上より，縮退伝導する実効ドナー濃度域では，キャリア濃度，移動度

に温度依存性がない．但し，移動度には，詳細に解析すると，温度依存性があり，イオ

ン化不純物散乱の影響を受けていると推測される． 
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図 2-15 グループ B の試料のキャリア濃度に対するの温度依存性，(b) グループ B の

試料の移動度に対する温度依存性． 

 

 

２-４-３Ⅲ族空孔と Si の複合欠陥が電気特性に与える影響 

 

本項では，グループＣの Si 濃度が 4×1019 cm-3以上の n 型 AlGaN において，VIII－nSi

の複合欠陥が電気特性に与える影響ついて考察する． 

グループ C 試料#8 と#9 の実効ドナー濃度は，図 2-11 (a)に示すように急激に減少し

た．これらの試料のキャリア伝導は，VIII－nSi の複合欠陥を介した電子補償に伴うフェ

ルミ準位の低下による縮退の崩壊を示している．すべての試料における，CL スペクト

ル，及び NBE 強度で正規化された 2.4 eV バンド発光の積算強度と Si 濃度の関係を図 

2-16 (a)と(b)に示す．Si 濃度が 4×1019 cm-3以上の n 型 AlGaN において，この 2.4 eV バ

ンド発光の積算強度が増加しており，VIII－nSi の複合欠陥の急激な増加が示唆された．
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試料#7 の電子は，VIII－nSi の複合欠陥による弱い 2.4 eV バンド発光が観察されており，

部分的に補償されているが，キャリア濃度は，縮退リミットよりも高いため，温度に依

存しないキャリア濃度依存性が観測された．一方，グループ C 試料#8 のキャリア濃度，

及び移動度の温度依存性を，それぞれ図 2-13 (a)と(b)に示す．試料#8 のキャリア濃度

は，VIII－nSi の複合欠陥によるキャリア補償によって，Si 濃度に対しておおよそ 2 桁低

下し，温度依存性が室温付近でわずかに観測された．また，試料#8 の移動度は，温度が

低くなるほど減少しているため，VIII－nSi の複合欠陥によるイオン化不純物散乱を非常

に強く受けている可能性が考えられる． 

n 型 Al0.62Ga0.38N の縮退リミットは，前項 3-4-2 で述べたように，GaN よりも 6 倍程

度高くなった．また，Si 濃度が縮退リミットに近い場合，残留不純物起因の CNは，フ

ェルミ準位を低下させ，試料#2 のように，縮退伝導を妨げた．さらに，低抵抗 n 型 AlGaN

には，Si 濃度に対して上限が存在し，この上限を超えた試料 TJ#8，TJ#9 は，過剰にド

ーピングされた Si が VIII－nSi の複合欠陥を形成し，伝導帯と重なっていたフェルミ準

位を低下させ縮退伝導を妨げた．つまり，過剰な Si ドーピングよって Si ドナーを急激

に減少させ，多量の VIII－nSi の複合欠陥を形成させた．以上より，縮退バンドを有した

高 Al 組成 n 型 AlGaN の実効ドナー濃度の範囲は，9.5×1018 cm-3から 2.1×1019 cm-3ま

でと狭いことが明らかになった． 
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図 2-16 (a) 表 2-4 評価試料測定結果の要約．に示したすべての試料に対する 300 K で

測定された CL スペクトル．CL 強度は，NBE の積分強度によって規格化した．(b) NBE

強度で正規化された 2.4 eV バンド発光の積算強度と Si 濃度の関係． 

 

 

２-５ 結言 

 

本章では，n 型 AlGaN の電気特性を制御するため，様々な成長条件で成長した n 型

Al0.62Ga0.38N の電気特性，及び光学特性を評価した．n 型 Al0.62Ga0.38N の VIII－nSi の複合

欠陥の形成は，成長条件に強く依存し，n 型 AlGaN の電気特性に強い影響を与えること

が示された．本検討で得られた結果，知見を以下にまとめる． 

 

1. n 型 Al0.62Ga0.38N の電気特性． 

・ Si 濃度が 3.2×1019 cm-3で 6.6×10-3 Ωcm を達成した． 

・ キャリア濃度は，Si 濃度が 3.2×1019 cm-3まで Si 濃度と線形の関係を示した． 
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・ Si 濃度が 4×1019 cm-3以上では，キャリア濃度の急激な低下が起こった． 

 

2. n 型 Al0.62Ga0.38N の電気特性と自己補償欠陥の関係． 

・ キャリア密度の低下の原因は光学特性評価より，VIII－nSi の複合欠陥と CN に

よるキャリア補償効果であると考察された． 

・ VIII－nSi の複合欠陥と CN 形成は，n 型 AlGaN の成長条件に依存することが明

らかになった． 

 

3. n 型 Al0.62Ga0.38N の縮退伝導． 

・ 縮退リミットは，実効ドナー濃度が 9.5±2.9×1018 cm-3 と算出され，n 型 GaＮ

の約 6 倍であることが明らかになった． 

・ Si の単一占有ドナー状態から伝導帯へのイオン化エネルギー(Ed, 0)は，62 meV

であることが明らかになった． 

・ Si 濃度が 4×1019 cm-3 以上の場合，VIII－nSi の複合欠陥の影響を受け，非縮退

伝導となることが明らかになった．  
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第3章  AlGaNホモ接合トンネルジャンクション LEDの作製 

 

 

３-１ 緒言 

 

深紫外線LEDの高効率のためのデバイス構造の一つにAlGaN TJ LEDが挙げられる．

深紫外線 LED の光取り出し効率を向上させるため，光吸収層を用いない AlGaN ホモ接

合 TJ LED を作製する． 

第 2 章では，高 Si ドーピングした n 型 AlGaN の高いキャリア濃度を実現し，VIII－

nSi の複合欠陥を抑制するための成長条件を確立した．本章では，第 2 章で確立した n

型 AlGaN の成長条件を用いて高 Al 組成 AlGaN ホモ接合 TJ LED を作製し電気特性，及

び発光特性を評価した． 

 

 

３-２ AlGaNホモ接合トンネルジャンクション LEDのデバイス構造 

 

本節では，作製した AlGaN TJ LED の構造，及び作製方法について述べる．AlGaN TJ 

LED のデバイス構造の概略図を図 3-1 に示す．TJ LED のデバイス構造は，典型的な

PN(p-n junction) LED 構造上に AlGaN ホモ接合，続けて n 型 AlGaN 層を成長させた．ま

た，PN LED は TJ LED との電気特性，発光特性の違いを比較するために作製した．以

降に詳細なデバイス構造について述べる．第３章で述べた，最も低い抵抗率の n 型

AlGaN 下地層上に，11 nm の厚さの Al0.55Ga0.45N バリア層，2 nm の厚さの Al0.4Ga0.6N ウ

ェル層からなる 2周期の二重量子井戸層 (double-quantum wells: 2QWs)，及びAl0.85Ga0.15N

電子ブロック層(electron blocking layer: EBL)を成長させた． PN LEDのデバイス構造は，
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n 型 AlGaN 下地層から EBL 層までは TJ LED と同一構造で作製し，50 nm の厚さ，p 型

AlGaN を成長させ，続けて，20 nm の厚さの p 型 GaN コンタクト層を成長させた． TJ 

LED は， 50 nm の厚さの p 型 AlGaN，50 nm の厚さの p+型 AlGaN を成長させ，続け

て，40 nm の厚さの n+型 Al0.6Ga0.4N，270 nm の厚さの n 型 Al0.6Ga0.4N を成長させた．p

型 AlGaN と p+型 AlGaN の Al 組成は，それぞれ試料 PN#1 と試料 TJ#1 から TJ#4 は

50 %，試料 PN#2 と試料 TJ#5 は 60 %で作製した．また，p 型 AlGaN と p+型 AlGaN の

Mg 濃度は，それぞれ 5.0×1019 cm-3，1.7×1020 cm-3とした．本研究で用いた TJ LED の

p+型 AlGaN の Mg 濃度は，Okumura らや Kozodoy らによって報告された p+型 GaN の電

気特性結果1,2)を参考にして決定した．n+型 AlGaN と n 型 AlGaN は，表 3-1 に示すよう

に，様々な不純物濃度の 5 つの TJ LED の試料を作製した．試料 TJ#1 と TJ#2 は成長圧

力を 50 mbar で成長し，試料 TJ#3 から TJ#5 は成長圧力を 100 mbar で成長した．その

結果，n+型 AlGaN と n 型 AlGaN の C 濃度は，試料 TJ#1 と TJ#2 で約 3.0×1018 cm-3，試

料 TJ#3 から TJ#5 で 6.5×1017 cm-3であった． 

 

 

図 3-1  (a) PN LED と (b) TJ LED のデバイス構造． 
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表 3-1 評価した PN LED と TJ LED のパラメータの要約． 

TJ#1，TJ#3，TJ#4 の Si 濃度，及び C 濃度は，作製したデバイスを直接 SIMS から測定

し，TJ#2，及び TJ#5 の Si 濃度は TJ#1，TJ#3，TJ#4 の Si 濃度から見積もった．また，

TJ#2，及び TJ#5 の C 濃度は TJ#1，TJ#3，TJ#4 と同じ値を用いた．(SIMS から直接測定

していない試料には＊でラベルを付けている) 

Sample 

p-AlGaN p+-AlGaN n+-AlGaN Top n-AlGaN 

Al composition 

[Si] 

(cm-3) 

[C] 

(cm-3) 

[Si] 

(cm-3) 

[C] 

(cm-3) 

PN 

#1 50%      

#2 60%      

TJ 

#1 50% 50% 6.2×1019 1.8×1018 2.2×1019 3.0×1018 

#2 50% 50% 1.3×1020* 1.8×1018* 2.2×1019* 3.0×1018* 

#3 50% 50% 6.3×1019 6.5×1017 2.6×1019 3.1×1017 

#4 50% 50% 1.3×1020 6.5×1017 2.6×1019 3.1×1017 

#5 60% 60% 1.3×1020* 6.5×1017* 2.6×1019* 3.1×1017* 

 

 

メサは，HCl ガスを用いたドライエッチングによって形成した．次に，構造 (a)の PN 

LED では，n 型 AlGaN のコンタクト電極は，V/Al/Ti/Pt/Au (20/150/50/100/240 nm)，p 電

極は，インジウム酸化亜鉛(Indium zinc oxide :IZO) (200 nm)を用い，それぞれ形成した．

電極形成後の熱処理は，n 電極形成後に 720 oC，と p 電極形成後に 350 oC で行った．ま

た，構造 (b)の TJ LED は，両方の n 型 AlGaN の電極を V/Al/Ti/Pt/Au (20/150/50/100/240 

nm)で同時に形成した．その後，熱処理は，アノードとカソードを同時に，窒素雰囲気

下で，720 oC で 30 秒間保持した．4 インチサファイア基板を用いているため，急冷す
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ると基板面内の温度差によって，面内に応力差が生じ基板が割れてしまう．そのため，

熱処理後の降温条件は，長時間をかけるプロセスフローを用いている．熱処理後のプロ

セスは，540 oC まで 18 oC/min の速度で降温した．また，この n 電極の熱処理は，Mg の

活性化アニールを兼ねている．n 電極の熱処理と Mg の活性化を同時に実施した温度プ

ロファイルを，図 3-2 に示す．また，LED チップとアノードのサイズは，図 3-3 に示

すように，それぞれ 1 mm2，0.56 mm2である．チップ化後のサファイア基板の厚みは，

200 m である． 
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図 3-2  n 電極熱処理時の温度プロファイル．アニール温度は，温度制御に使用して

いる熱電対の温度である． 

 

 

図 3-3 作製した LED のチップパターン． 
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３-３ 順方向電圧－電流密度特性及び光出力－電流密度特性 

 

AlGaN ホモ接合 TJ LED の順方向電圧に対する電流密度依存性を図 3-4 に示す．電圧

－電流密度特性は，試料 PN#1，TJ#1，TJ#2，TJ#3，及び TJ#4 に対して室温(room 

temperature: RT) DC 動作での測定を行った．PN#1 の PN LED の動作電圧は，DC 63 Acm-

2 印加時において 6.6 V を示し，他機関からの報告とほぼ同じ特性を示した3,4,5)．試料

TJ#1 と TJ#2 の TJ LED の順方向電圧は，15 V 以上の高い値を示した．試料 TJ#1 の順

方向電圧は，4 A/cm2印加時において約 16 V であり，十分に電流を注入することができ

なかった．但し，試料 TJ#2 の TJ LED の順方向電圧は，試料 TJ#1 に比べてわずかに低

い傾向があった．一方，試料 TJ#3，TJ#4 の TJ LED の順方向電圧は，DC 63 A/cm2印加

時に，それぞれ 12.1 V，10.3 V であった．これらの特性の違いは試料 TJ#1 と TJ#2 の C

濃度が 1.8×1018 cm-3に対して，試料#TJ3 と#TJ4 の C 濃度が 6.5×1017 cm-3のため，C 濃

度の違いに起因していると考えられる．以上より，n+型 AlGaN と n 型 AlGaN に取り込

まれる C 濃度が低い試料は，順方向電圧が著しく低減した． 

また，Si 濃度の違いについてみると，試料 TJ#1 と TJ#3 の Si 濃度が 6×1019 cm-3に対

して，試料 TJ#2 と TJ#4 の Si 濃度は 1.3×1020 cm-3であり，2 倍程度 Si を高濃度にドー

ピングしている．C 濃度が同じで，Si 濃度が異なる試料 TJ#1 と TJ#2 の順方向電圧を比

較すると，Si 濃度が高い TJ#2 の順方向電圧は，4 A/cm2印加時において 2 V 程度低かっ

た．同様に，C 濃度が同じで，Si 濃度が異なる試料 TJ#3 と TJ#4 の順方向電圧を比較す

ると，Si 濃度が高い TJ#2 の順方向電圧は，63 A/cm2印加時において 2 V 程度低かった．

以上より，n+型 AlGaN への高 Si ドーピングも，順方向電圧を低減するのに効果的であ

ることが示された． 
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図 3-4 作製した深紫外線 LED (試料 PN#1，TJ#1，TJ#2，TJ#3，TJ#4)の順方向電圧

に対する電流密度依存性．  
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次に，TJ LED の光取り出し効率を向上させるため，p 型 AlGaN と p+型 AlGaN の Al 組

成を 60 %にした試料 PN#2 の PN LED と試料 TJ#5 の TJ LED を評価した．試料 PN#2，

TJ#5 の深紫外線 LED の順方向電圧に対する電流密度依存性を図 3-5 (a)に，光出力に対

する電流電圧特性を図 3-5 (b)にそれぞれ示す．試料 TJ#5 の TJ LED は，試料 TJ#1 から

TJ#4 の結果から n 型 AlGaN の成長圧力を 100 mbar とし，Si 濃度を 1.3×1020 cm-3，C 濃

度を 3.1×1017 cm-3となる成長条件で作製した．試料 PN#2 の特性は，DC 63 A/cm2印加

時，光出力 35.7 mW，順方向電圧 7.2 V，発光波長 285 nm であった．p 型 AlGaN の Al

組成が 50 %から 60 %に増加したことで，PN LED の順方向電圧は，0.6 V 上昇した．ま

た，光出力に対する注入電流依存性は，線形であり，電流ドループの影響を受けていな

かった．p 型 GaN コンタクト層と IZO 電極は，それぞれ 3.4 eV 以下と約 2.9 eV 以下の

フォトンを吸収する．p 型 GaN コンタクト層と IZO 電極での光吸収を計算すると，発

光層から放出された深紫外線の発光は，GaN コンタクト層(20 nm)で 30 %吸収され，IZO

電極(200 nm)で残り 70 %すべてが吸収される．一方，試料#5 の TJ LED は，TJ の Al 組

成を 10 %高くしても動作し，DC 63 A/cm-2 印加時の光出力は 27.6 mW，順方向電圧は

10.8 V，発光波長は 280 nm であった．この順方向電圧は，試料 TJ#4 の Al 組成 50 %の

試料と比較して，0.5 V 上昇した．光出力に対する注入電流依存性は，試料 TJ#5 の場合，

電流値が 40 A/cm2以上から非線形となった． 
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図 3-5 深紫外線 LED (試料 PN#2，TJ#5)の(a) 順方向電圧に対する電流密度依存性と

(b)光出力に対する電流密度依存性．挿入図は，試料 PN#2 と試料 TJ#5 の発光スペクト

ルを示す．  
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３-４ AlGaNホモ接合 TJ LEDの動作メカニズム 

 

本節では，まず n 型 AlGaN の C 濃度が減少したことで，AlGaN ホモ接合 TJ LED の

動作電圧が低減した結果について考察する． 

AlGaN ホモ接合 TJ に用いた C の取込量が異なる n 型 AlGaN を作製し，ホール効果

測定より抵抗率，キャリア濃度，移動度を測定した．これらの試料の Si 濃度は，6×1018 

cm-3から 1.8×1020 cm-3の範囲で作製した．C の取込量の異なる Si ドープした AlGaN の

各電気特性に対する Si 濃度依存性を図 3-6 に示す．C 濃度が 1.8×1018 cm-3の場合，Si

濃度が 6×1019 cm-3 の試料は高抵抗となり，Si 濃度が 6×1019 cm-3 より高い試料は半絶

縁であった．つまり，C 濃度が 1.8×1018 cm-3の Si ドープした AlGaN で構成した AlGaN 

TJ LED の動作電圧は，TJ 部が半絶縁状態となったことで著しく高くなったと考えられ

る．一方，C 濃度が 6.5×1017 cm-3場合，n 型 AlGaN は，VIII－Si の複合欠陥，及び CNの

双方が抑制され，すべての試料で n 型を示した．Si 濃度が 1.2－1.8 × 1020 cm-3のときの

抵抗率は，23－33 Wcm であった．つまり，高 Si 濃度ドーピング領域でも，n 型伝導を

示し，抵抗率の上昇を抑制できたことで，AlGaN TJ LED の動作電圧が低減したと考え

られる．Si ドープした AlGaN は，C 濃度が 1.8×1018 cm-3の場合半絶縁性を示し，C 濃

度が 6.5×1017 cm-3の場合，n 型を示したことから，n+型 AlGaN の不純物濃度は，6.5×

1017 cm-3から 1.8×1018 cm-3の間であると考えられる．ここで，TJ LED の動作電圧が低

減した１つの可能性として，TJでのポテンシャル障壁が低くなったことが考えられる．

n+型 AlGaN は，より高いフェルミ準位を形成している可能性がある．もう一つの可能

性としては，n+型 AlGaN のキャリア濃度が増加したため，TJ でキャリアのトンネリン

グ確率が高くなることが考えられる．つまり，C 濃度を更に低減させることができれば，

AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧を更に低減できる可能性がある．また，n+型 AlGaN

へ Si を高濃度ドーピングすると，AlGaN ホモ接合 TJ 部でのキャリアのトンネリング確
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率を高め，TJ LED の動作電圧が低減したと考えられる． 

 

 

図 3-6  C の取込量の異なる Si ドープした Al0.6Ga0.4N の(a) 抵抗率，(b) キャリア濃

度，(c) 移動度に対する Si 濃度依存性．  
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次に，AlGaN TJ LED の光出力について考察する．試料 TJ#5 の Al0.6Ga0.4N TJ の光出

力は，試料 PN#2 の Al0.6Ga0.4N /Al0.5Ga0.5N TJ よりも低い．この光出力の低下した要因に

ついて議論する．光取り出し効率に関して，p 層側での光の反射について述べる．試料

PN#2 は，p 型層側へ伝搬した光は，IZO 電極ですべて吸収される．一方，試料 TJ#5 の

AlGaN ホモ接合 LED の反射率は，高温で熱処理した n 電極が波長 300 nm 以下の UV 光

の大部分を吸収するため 20 %以下であるが，TJ LED の光取り出し効率は向上している

と考えられる．この光出力低下の要因は，特定できていない．この問題を理解するため

には，発熱の影響，発光波長依存性などの追加検証が必要であると考えられる． 

次に，AlGaN ホモ接合 TJ LED の Mg の活性化，及び発光パターンについて述べる．

n 型層に覆われている TJ 構造の p 型層は，表面の n 型層が水素拡散を阻害する6,7,8,9)．

この TJ 構造の p 型層は，水素でパッシベーションされているため，高抵抗化し，TJ LED

の動作電圧を上昇させる．併せて，電流注入・発光の偏りを引き起こし，光出力の低下

させることが考えられる．まず，ステム実装した AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED の

発光像を，図 3-7 に示す．発光像は，初期の注入電流から，高い均一性を維持した．つ

まり，AlGaN TJ LED は，メサ部端面から，水素が十分脱離し，p 型層中の Mg が活性化

されたことを示唆している．この結果は，先行研究で報告されている Kuwano らの結果

と一致する10)．実施した熱処理でメサ端面から H が脱離し，Mg の活性化される距離は，

Kuwano らが算出した水素の拡散定数 9.6×10-9 cm2/s を用いて，おおよそ 50 m と推測

できる．アノードの幅は，図 3-3 示すように，100－120 m であるため，今回用いた LED

パターンであれば，十分に Mg の活性化されたと解釈できる． 
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(a)                  (b) 

 

図 3-7 ステム実装した LED チップと，注入電流 3.6 A/cm2印加時の AlGaN ホモ接合

TJ 深紫外線 LED の深紫外線発光像．発光像は ARRAY 製の ARTCAM-407UV WOM 

CCD カメラを使用して撮影． 
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３-５ 結言 

 

本章では，補償欠陥を抑制した n 型 AlGaN を TJ 部の n 型層に採用し，AlGaN ホモ接

合 TJ LED の動作電圧を試みた．p 型 AlGaN の Al 組成を変えた TJ LED や，TJ 部の n+

型 AlGaN の成長条件についても変更し，AlGaN ホモ接合 TJ LED の特性を評価した．

その結果を以下にまとめる． 

 

1. TJ 部 n 型 AlGaN の成長条件を変化させた AlGaN ホモ接合 TJ LED の順方向電圧－

電流密度依存性． 

・ p+型 Al0.5Ga0.5N /n+型 Al0.6Ga0.4N TJ LED の動作電圧は，DC 63 Acm-2印加時にお

いて 10.4 V を達成した． 

・ n＋型 AlGaN の C 濃度が 1.8×1018 cm-3 から 6.5×1017 cm-3 に低減したことで，

順方向電圧が大幅に低減した． 

・ n＋型 AlGaN の Si 濃度が 6.2×1019 cm-3 から 1.3×1020 cm-3 に増加すると，順方

向電圧が２V 程度低減した． 

 

2. Al0.6Ga0.4N ホモ接合 TJ LED の電気特性・発光特性 

・動作電圧は，DC 63 Acm-2印加時において 10.8 V を達成した． 

・光出力，外部量子効率，電力変換効率は，DC 63 Acm-2印加時において 27.6 mW，

1.7 %，0.7 %を達成した．  

 

3. AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作メカニズム 

・ n+型 AlGaN の C 濃度が高い（[C]: 1.8×1018 cm-3）場合，n+型 AlGaN は VIII－Si

の複合欠陥と CNの両方のキャリア補償によって半絶縁となったため，TJ LED
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の動作電圧が高くなった． 

・ n+型 AlGaN の C 濃度が低い（[C]: 6.5×1017 cm-3）場合，n+型 AlGaN は 1.2-1.8

×1020 cm-3 の Si 濃度でも n 型のキャリア伝導が得られた．その結果，TJ LED

の動作電圧が大幅に低減したと考えられる． 

・ 発光像は，低電流印加時から均一な発光であった．つまり，AlGaN TJ 構造に

おいても Mg の活性化が十分され，メサ端面からＨが脱離したことが示唆され

た． 
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第4章  AlGaN p-n接合層の電位分布解析 

 

 

４-１ 緒言 

 

第 3 章では，キャリア補償欠陥を抑制した高 Si ドーピング n 型 AlGaN のホモ接合 TJ 

LED の動作電圧を低減させた．しかし，その AlGaN TJ の伝導メカニズムの解明は更な

る動作電圧低減のために重要である．半導体中のドーパント分布によって形成された電

位分布解析の最も効果的な方法の１つに，透過型電子顕微鏡(Transmission electron 

Microscope: TEM)技術である電子線ホログラフィー(electron holography: EH)が挙げられ

る．この手法は，ナノスケールの電位分布を直接観測できる1,2,3)．これまでに GaAs や

GaNの p-n接合などの半導体中の電位を測定するために使用されている事例がある4,5,6)．

本章では，位相シフト電子線ホログラフィー(phase-shifting holography: PS-EH)によって，

AlGaN TJ の電位を直接測定し，Al0.6Ga0.4N ホモ接合 TJ の電位分布，及び空乏層幅を導

き出し，その伝導メカニズムを解明する． 

 

 

４-２ 電子線ホログラフィーの原理 

 

電子線ホログラフィーでは，電子線を２つに分け，一方の電子波を試料にあてる．試

料を透過した電子波を物体波，他方の電子波を参照波という．これらの電子波を，電子

線バイプリズム光学システムを用いて曲げる．これは，図 4-1 に示すように，2 枚の平

行平板の間に直径おおよそ 0.5 m の導電性のワイヤーを張ったものである．このワイ

ヤーに＋の電位を印加することで，その両側を通過する電子波は引き寄せられ，観測面
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に電子干渉縞パターン（ホログラム）が形成させる．この電子線バイプリズム法は，ホ

ログラムのフレネル縞を防ぐために有効である 3,7,8)．このホログラムから，物体波の位

相を再生させる．試料の電位分布は，この位相から算出できる． 

 

 

図 4-1 ダブルバイプリズム光学システム PS-EH TEM の光学系の概略図． 
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すべての物質は，内部電位をもっている．平均的内部電位(V0)は，材料内の原子静電

ポテンシャルの体積平均として，式 4-1 のように定義される9)． 

 

    V0 = 
1

𝛀
∫ V(r)dr

𝛀
             (式 4-1) 

 

W と V(r)は，それぞれ材料の体積と材料内の静電ポテンシャルである．大抵の場合，

V(r)は不明であり，V0を計算するには材料内の静電ポテンシャルを近似することが必要

とされる．最も単純でよく用いられる近似は non-binding approximation10)が用いられ，式

4-2 のように示される． 

 

V0 = 
h2

2πm0q𝛀
∑ fj(0)j          (式 4-2) 

 

fj(0)は，電子の前方（角度 0°）散乱の原子散乱振幅である．fj(0)の合計は，ユニットセ

ル内の j 個の原子に対して，計算される．h，m0，q は，それぞれプランク定数，電子の

質量，素電荷である．電子線ホログラフィーは，厳密には，平均的な内部電位を観測し

ている．半導体内に含まれるドーパントは，極めて微量であるため，図 4-2 (a)に示すよ

うに，n 型層でも，p 型層でも単独で存在する場合，結晶としての内部電位はほとんど

変わらない．一方，図 4-2 (b)に示すように，n 型層と p 型層を接合させる(p-n 接合を形

成する)と，フェルミ準位のシフトによって，内部電位もシフトし，n 型層と p 型層の界

面に内部電位差が生じる．電子線ホログラフィーは，この形成された内部電位差を計測

することができ，バンド構造の電位分布を分析することができる． 
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図 4-2 (a) n+型 AlGaN と p+型 AlGaN のバンド図．(b) AlGaN p-n 接合のバンド図． 

赤矢印は内部電位差を示す．  
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４-３ 電子線ホログラフィーの観察方法及び解析方法 

 

分析試料は，第４章で用いた試料 TJ#5 の AlGaN ホモ接合 TJ LED を用いた．デバイス

構造の概略図を図 4-3 に示す．デバイス構造の詳細は３-２節を参照されたい．チップ

化された試料を，図 4-4 に示すように，収束イオンビーム(Focused Ion Beam: FIB)によ

り，電極面の上部から削り出し，厚さ 350 nm に薄膜加工した．チャージアップ抑制の

ため，試料の周りにカーボンコーティング処理を厚さ 20 nm 施した．測定は，ホログラ

フィー電子顕微鏡(HF-3300EH)を用いて，ダブルバイプリズムシステムを使用して実施

した．干渉縞の間隔は，9 nm であった．ホログラムの撮影は，4k x 4k CCD カメラ(Gatan 

UltraScan 4000)を用いて，観察面上で，1 ピクセルが 0.17 nm に対する倍率で実施した．

続いて，ホログラムから，試料の電位に相当する物体波の位相を測定した．電子回折に

よる位相エラーを抑制するため，試料を面内方向から 0.7 °傾斜させて観察した．しか

し，この TEM 像の各層の界面は，試料を傾けた影響で，±4 nm 程度ぼやけている． 

 

 

図 4-3 AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED のデバイス構造． 
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図 4-4 (a)  LED チップパターン， (b)  (a)の赤点線から FIB で削り出した試料片の鳥

瞰像，(c) LED チップの表面から垂直方向にみた観察試料の断面像．(c)の試料片は，

(b)の試料片から FIB で再加工し，エピタキシャル層からアノードまでに薄膜にしてい

る．チャージアップを防ぐために，試料片のアノード面とエピタキシャル層面に C を

20 nm ずつ蒸着している． 
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電位による位相差は，式 4-3 に示すように，電子のエネルギー(eE)を電子の軌道に沿っ

て，足し合わせたものに比例する．電子線が透過した結晶は，原子，もしくは，分子で

構成されているため，物質の内部電位は，△V に比例して位相が変化する． 

 

∆ϕ=
π

λE
∮ V𝒅𝒔

𝒄
                       (式 4-3) 

 

つまり，試料の位相は，試料の内部電位に比例して変化するため，試料の電位: ΔV

は，測定した位相から下記の式 4-4 を用いて算出することができる11)． 

 

∆ϕ = 
π

λE
∆Vt                 (式 4-4) 

 

Δϕ：物体波の位相差，λ：電子線の波長（定数），E：電子線の加速電圧によって決ま

る定数(加速電圧 200 kV であれば E～172 kV)，t：試料の有効な膜厚である*．*試料の

有効な膜厚は，実際の試料膜厚より，表面からの空乏化，FIB 加工時の表面ダメージ，

p-n 接合内部でのリーク等が要因で，実際よりも薄くなる．試料の電荷密度：Q は，式

4-4 から得られた電位を用いて，試料膜厚に対して 2 回微分することで算出することが

でき，式 4-5 のように表す． 

 

  Q = －ε
d

2
∆V

d
2
t
              (式 4-5) 

 

εは，比誘電率である．観測される位相の分布は，式 4-5 からわかるように，試料の厚

さの分布に相当する． 
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４-４ AlGaNホモ接合トンネルジャンクション層の位相分布 

 

AlGaN ホモ接合 TT LED の断面 TEM 像，位相像，及び位相分布を図 4-5 (a)，(b)，及

び(c)に示す．断面 TEM 像は，図 4-5 (a)に示すように，Al 組成の異なる AlGaN 界面や，

電極と AlGaN の界面などのヘテロ接合界面が鮮明に観測されているが，AlGaN TJ（p-n

接合）が存在する領域にコントラストの変化が観測されてない．つまり，AlGaN ホモ接

合 TJ の Al 組成は同一組成であることを示している．一方，ホログラムにおいては，図 

4-5 (b)に示すように，TEM 像で観測されなかった TJ 界面での位相の曲がりが確認され

た．この曲がりは，試料の電位により電子の位相が変化したことを示している．また，

図 4-5 (c)の位相分布より各層の界面で位相が変化していることが鮮明に確認された．

不純物濃度分布と位相分布を比較するために，図 4-5 (b)中の四角白点線で囲った部分

の断面 TEM 像，ホログラム，及び位相分布を抽出し，それぞれ図 4-6 (a)，(b)，及び(c)

に示す．加えて，AlGaN TJ 部の Mg と Si の不純物濃度分布は，図 4-6 (d)に，図 4-6 (a)，

(b)，及び(c)と比較させる．AlGaN ホモ接合 TJ の不純物濃度分布は，PCOR-SIMS によ

って分析した．この分析から，AlGaN TJ 層の p+型 AlGaN と n+型 AlGaN は，両方とも

Al 組成が約 60 %であることが示された．この結果は，TEM 像でのコントラスト差がな

いこととも一致した．n+型 AlGaN の位相は，TJ 界面に近づくにつれてシフトしている．

これは，電位が高くなったことを意味する．一方，p +型 AlGaN の位相は，TJ 界面付近

で最も低い値を示す．TJ 界面付近の位相差は，４-２節で述べたように，p+型 AlGaN と

n+型 AlGaN の電位差を示す 8,12)．したがって，各 AlGaN 層は，ドーパントに対応する極

性を持ち，位相分布は，不純物濃度分布とよく一致していることが示された．以上より，

AlGaN TJ は，p-n 接合が形成されていることが明らかになった．  
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図 4-5 AlGaN TJ 深紫外線 LED の試料の(a) 断面 TEM 像，(b) ホログラム，(c) 位相

像．(b)中の白点線枠から矢印方向に抽出した断面 TEM 像，位相分布は，図 4-6(c)に示

す． 
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図 4-6 AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED 試料の PS-EH 観察．(a) 層構造，(b) 断面

TEM 像，(c) 電子干渉縞パターン（ホログラム），(d) 不純物濃度分布，及び (e) 位相

分布． 
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４-５ AlGaNホモ接合トンネルジャンクション層の電位分布と電荷密度分布 

 

本節では，４-４節で計測した位相分布から，電位と電荷密度を算出する．AlGaN ホモ

接合 TJ の電位分布と電荷密度分布は，４-２節で示した式 5-1 と，式 5-2 を用いて算出

した．p+型 AlGaN と n+型 AlGaN の電位差は，Al 組成 60 %の AlGaN のビルトインポテ

ンシャルが 4.84 eV であると仮定した．分析試料断面の概略図を図 4-7 に示す．有効な

膜厚は，式 5-5 から，ビルトインポテンシャルが 4.84 eV となるように，フィッティン

グして算出し，57.5 nm と算出された．AlxGa1-xN のボーイングパラメータは，1 eV を用

いた13)．また，表面から 6 nm 程度は，空乏化していると仮定した．また，有効な膜厚：

t の値は，FIB 処理による表面枯渇と損傷のため，実際の試料の膜厚よりも小さくなっ

たと考えられる14,15,16)．  

 

 

図 4-7 分析試料断面の概略図． 
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算出した電位分布と電荷密度分布は，図 4-8 に示す．AlGaN TJ の空乏層幅は，図 4-8 

(凡例：赤線)に示す電荷密度分布から，AlGaN TJ の界面付近に約 10 nm と観測された．

ここで，空乏層幅を電位分布の最大点と最小点の間の距離として定義した． TJ 界面に

おいて，n＋型 AlGaN の電位は最も高く，p＋側 AlGaN の電位は最も低くなっている．TJ

界面の p＋型 AlGaN では，電位が－1 V 程度低くなっており，空乏層が TJ 界面から p＋

型 AlGaN に 5 nm 程度拡がっている．また，TJ 界面の p+型 AlGaN と n+型 AlGaN の電

荷密度は，図 4-8 の電荷密度分布から，共に，約 1.1×1020 cm-3 と見積もられた．つま

り，この TJ 部では，Mg と Si は，ほとんどイオン化していると解釈できる．また，n+

型 AlGaN と n 型 AlGaN の界面には，Si 濃度の差から空乏層が拡がり，電位差が生じて

いる17)．n+型 AlGaN 層中の電位差についても同様に，TJ 界面付近のほとんどの Si がイ

オン化した部分と TJ 界面から 20 nm 程度離れた部分の Si のイオン化率の差によって，

空乏層が形成し，電位差が生じたと考えられる． 

更に，この PS-EH での分析結果を議論するために，SiLENSe を用いて，バンドシミ

ュレーションを実施した．このバンドシミュレーションは，PCOR-SIMS によって得ら

れた不純物濃度分布を反映させ，実際により近いバンド計算をし，分析結果と比較した

18)．図 4-8 (凡例：黒線)は，PCOR-SIMS によって得られた Mg，及び Si の不純物濃度分

布を反映したシミュレーションしたバンド図と，AlGaN ホモ接合 TJ の電荷密度分布を

示す．バンドシミュレーションから算出された空乏層幅は約 10 nm と算出され，PS-EH

から算出された空乏層とよく一致した．理想的な構造を想定した空乏層幅は 4 nm であ

る．つまり，このシミュレーション結果は，AlGaN ホモ接合 TJ での Mg と Si の両方の

不純物拡散がキャリアを補償させ，空乏層が拡がったことを示唆している．p+型 AlGaN

と n+型 AlGaN の電荷密度分布は，PS-EH によって測定された電位分布を式 4-2 で微分

するため電位のノイズが増長され，図 4-8 に示すように電荷密度分布のノイズは大き

い．電荷密度分布をより正確に測定するためには，PS-EH の精度を向上させる必要があ
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る．また，TJ 界面付近の電位の谷から生じる p+型 AlGaN 側で，7－8×1019 cm-3の正，

及び負の電荷スパイクが観察された(図 4-8 内の赤矢印(➡)で示す)．これらの電荷スパ

イクは，TJ 界面の近くでドーパントの凝集によって引き起こされる可能性があるが，

現状その起源は不明である．得られた結果のノイズや電荷スパイクの解釈については，

PS-EH 法の更なる技術発展が必要と考えられる． 

 

 

図 4-8  AlGaN ホモ接合 TJ 層の電位分布と電荷密度分布．緑線：測定された位相か

ら算出した AlGaN TJ の電位，黒線：電位から算出した電荷密度分布，赤線：Mg と Si

の拡散を考慮したバンド計算から算出した電荷密度分布．空乏層幅は，TJ 界面付近の

電荷密度の最大値と最小値の間の距離として定義．赤矢印(➡)は，正，負の電荷スパイ

クを示す． 
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４-６ 結言 

 

本章では，第 3 章で作製した Al0.6Ga0.4N ホモ接合 TJ LED の TJ 部を電子線ホログラ

フィーによって，位相分布を観測，解析することで，電位分布を可視化した．また，電

位分布から電荷密度分布を算出し，バンドシミュレーションを用いて計算した電荷密度

分布と比較し，考察した．本検討から得られたの知見を以下にまとめる． 

 

1. AlGaN ホモ接合トンネルジャンクション層の位相分布 

・ AlGaN ホモ接合 TJ には p-n 接合が形成さていることが明らかになった． 

・ AlGaN ホモ接合 TJ 部の空乏層幅は 10 nm であった． 

・ AlGaN TJ の位相はドーパントタイプ，ドーパント濃度に対応していることが

わかった． 

 

2. AlGaN ホモ接合トンネルジャンクション層の電位分布と電荷密度分布 

・ TJ付近の n+型AlGaNと p+型AlGaNの電荷密度は共に 1.1×1020 cm-3であった． 

・ TJ 付近の Mg と Si は，ほとんどイオン化していることが明らかになった． 

 

3. 電荷密度分布における解析結果とバンドシュミレーションとの比較 

・ 電子線ホログラフィーから算出した電荷密度分布は，バンドシミュレーション

から Mg と Si の拡散を考慮して算出した電荷密度分布とよく一致した． 

・ Mg と Si の不純物の拡散が TJ 部の空乏層幅を拡げている． 
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第5章  AlGaNホモ接合トンネルジャンクション構造の最適化 

 

 

５-１ 緒言 

 

第 4 章では，第 3 章で作製した AlGaN ホモ接合 TJ の電位分布を可視化した．分析し

た電位分布から算出した空乏層幅は，約 10 nm であった．また，この AlGaN ホモ接合

TJ LED の動作電圧は，電流密度 63 Acm-2で 10.8 V と高い．この AlGaN TJ の膜厚は，

空乏層幅が約 10 nm に対して，n＋型 AlGaN と p＋型 AlGaN の総膜厚が 90 nm と厚いた

め，AlGaN TJ の層構造の最適化が必要である．本章では，第 3 章で作製した AlGaN ホ

モ接合 TJ LED の動作電圧を更に低減するため，TJ のドーピング濃度，総膜厚異なる

様々な構造の AlGaN TJ LED の作製し，デバイス構造の最適化を行った． 

 

 

５-２ AlGaN ホモ接合トンネルジャンクション LED の動作電圧と不純物ドー

ピング濃度の関係 

 

本節では，TJ の n+型 AlGaN の Si と p+型 AlGaN の Mg のドーピング濃度について検

討する．３-３節では，TJ の n+型 AlGaN に Si を高濃度にドーピングにすることで，動

作電圧が低減することを示した．しかし，n+型 AlGaN の最適な Si のドーピング濃度ま

で検証できていない．第 2 章で述べたように高濃度に Si をドーピングすると n型 AlGaN

の抵抗率が増大するため，TJ の n+型 AlGaN の Si 濃度には最適値があると考えられる．

また，p 型 AlGaN についても１-９-１項で述べたように，Mg を高濃度にドーピングす

ると，VN
3+のキャリア補償によって p 型 AlGaN の抵抗率が増大するため，p+型 AlGaN
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の Mg 濃度にも最適値があると考えられる． 

本章で作製した AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED の構造は，３-２節に示した試料

TJ#5 と同一構造をベースとし，p+型 AlGaN と n+型 AlGaN の Al 組成は，共に 60 %とし

た．デバイス構造の概略図を図 5-1 に示す． 

 

 

図 5-1 AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED の層構造． 

 

 

AlGaN TJ LED の動作電圧に対する n+型 AlGaN の Si 濃度依存性を評価した．その結

果を図 5-2 に示す．n+型 AlGaN の Si 濃度を 3×1020 cm-3まで増加させると，TJ LED の

動作電圧は減少した．Si 濃度が 1.8－2.4 × 1020 cm-3の n+型 Al0.6Ga0.4N の抵抗率は図 3-6

に示したように，23－33 Wcm であるため，TJ LED の動作電圧の増加は，n+型 Al0.6Ga0.4N

の抵抗率より 0.02 V となる．つまり，n+型 AlGaN の Si 濃度が 3×1020 cm-3 までの TJ 

LED の動作電圧の低減は，高 Si ドーピングによる空乏層幅の縮小と考えられる．しか

し，TJ LED の動作電圧は，Si 濃度が 3×1020 cm-3を超えると急激に増加した．この動作

電圧が増加した要因は，第３章で述べたVIII－nSiの複合体の自己補償による n+型AlGaN

の抵抗率の増大によると考えられる1,2,3)． 
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図 5-2 AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧に対する n+型 AlGaN の Si 濃度依存性． 

p+型 AlGaN の膜厚と Mg 濃度を，それぞれ 23 nm と 1.5×1020 cm-3で固定した．黒矢印

の付いた試料は，SiH4のマスフローコントローラの制限を受けたため，成長速度を変更

することによって，作製した． 

 

 

次に，AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧と p+型 AlGaN の Mg 濃度の関係について

述べる．AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧に対する p+型 AlGaN の Mg 濃度依存性を

図 5-3 に示す．Mg 濃度が 2.0×1020 cm-3まで増加されると，AlGaN TJ LED の動作電圧

は減少した．この動作電圧の低減は Mg の高ドーピングにより空乏層幅が縮小したと考

えられる．Mg 濃度が約 2.0×1020 cm-3を超えると，動作電圧は緩やかに増加する傾向を
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示した． 

高 Mg ドーピングした p+型 AlGaN の抵抗率は，VN
3+の影響によって高抵抗化する4,5)．

高 Mg ドーピングした p 型 AlGaN の抵抗率は，Nakarmi らにより，室温でおおよそ 105 

Wcm と報告されている 4)．つまり，p+型 AlGaN の抵抗率の増大が空乏層幅の縮小した

効果を上回ったため，TJ LED の動作電圧が増加したと考えられる． 

AlGaN TJ への最適なドーピング濃度はそれぞれ Si 濃度 2.4×1020 cm-3，Mg 濃度 1.5×

1020 cm-3であることがわかった． 

 

 

図 5-3 AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧に対する p+型 AlGaN の Mg 濃度依存性．

n+型 AlGaN の膜厚と Si 濃度を，それぞれ 23 nm と 2.4×1020 cm-3で固定した． 
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５-３ AlGaNトンネルジャンクション構造と電気特性及び発光特性の関係 

 

本節では，TJ LED の動作電圧を更に低減させるため，AlGaN ホモ接合 TJ 層の膜厚に

関して検討する．加えて，TJ 部の p+型 AlGaN と n+型 AlGaN のそれぞれのドーピング

濃度の相関関係が動作電圧に与える影響を調べる．そのため，p+型 AlGaN の Mg 濃度と

n+型 AlGaN の Si 濃度を変えた TJ LED も作製した．作製した TJ LED の TJ 部の p+型

AlGaN と n+型 AlGaN のドーピング濃度及び TJ の膜厚を，表 5-1 と表 5-2 にまとめる． 

 

表 5-1  AlGaN TJ LED の p+型 AlGaN の Mg 濃度と n+型 AlGaN の Si 濃度，及び

SiLENSe によって計算された TJ 層の空乏層幅の要約． 

Sample 

structure 

[Mg] in p+-AlGaN 

 (×1020 cm-3) 

[Si] in n+-AlGaN  

(×1020 cm-3)  

Calculated depletion layer 

width (nm) 

(i) 1.5 1.8 9.8 

(ii) 1.5 2.4 9.0 

(iii) 3.0 1.8 10.4 

(iv) 3.0 2.4 11.8 

 

 

表 5-2  AlGaN TJ の総膜厚，p+型 AlGaN の膜厚，及び，n+型 AlGaN の膜厚の要約． 

Total thickness  

(nm) 

p+-AlGaN thickness  

(nm) 

n+-AlGaN thickness  

(nm) 

90 40 50 

45 20 25 

22.5 10 12.5 

11.5 5.0 6.5 

5.8 2.5 3.3 
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AlGaN TJ LED の動作電圧に対する AlGaN ホモ接合 TJ 層の総膜厚依存性を図 5-4 に

示す．ここで，動作電圧は電流密度 63 Acm-2印加時の値を示す．AlGaN ホモ接合 TJ LED

の最も低い動作電圧は，構造(ii)の TJ 総膜厚が 23 nm の構造で 8.8 V を示した．これら

の様々な膜厚，ドーピング濃度で作製した TJ LED の動作電圧には，3 つの特徴的な傾

向があった． 1 つ目は，構造(ii)及び(iv)の Si を高濃度ドープした TJ LED が構造(i)及び

(iii)の Si を低濃度ドープした TJ LED よりも低い動作電圧を示した． また，SiLENSe を

用いてバンドシミュレーションした構造(i)と構造(iii)の空乏層幅は，表 5-1 に示したよ

うに，それぞれ 9.8 nm と 10.4 nm であった 6)．このバンドシミュレーションは，AlGaN 

TJ 層の界面からの Mg と Si の拡散を考慮して計算された．高濃度に Si をドーピングし

た場合，Si が p+型 AlGaN 層へ拡散し，高濃度に Mg をドーピングした場合，Mg が n+

型 AlGaN 層へ拡散する．拡散したドーパントはキャリアを補償し，空乏層幅を拡げる．

つまり，n+型 AlGaN の Si 濃度，及び p+型 AlGaN の Mg 濃度には，最適値があることが

示された．本検討での最適な構造は，構造(ii)の Si 濃度が 2.4×1020 cm-3，Mg 濃度が 1.5

×1020 cm-3であることがわかった． 

2 つ目に，構造(ii)及び(iii)の AlGaN TJ の膜厚が約 12 nm になるまで，TJ の総膜厚の

減少とともに AlGaN TJ LED の動作電圧は直線的に減少している事である．n+型 AlGaN

による LED の動作電圧上昇は，上記で述べたように 0.02 V であるため，p +型 AlGaN の

直列抵抗が TJ LED の抵抗の主要な要素であるといえる．動作電圧に対する p+型 AlGaN

の膜厚依存性を図 5-5 に示す．n+型 AlGaN の直列抵抗を無視すると，構造(ii)及び(iii)に

対する p+型 AlGaN の抵抗率は，それぞれ 5500 Wcm 及び 4700 Wcm と算出された．以上

より， AlGaN TJ LED の動作電圧を低減するために，p+型 AlGaN を薄膜にすることが

効果的であることが明らかになった． 
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図 5-4 TJ 深紫外線 LED の動作電圧に対する AlGaN ホモ接合 TJ の総膜厚依存性． 

 

 

最後に，AlGaN TJ の総膜厚が 12 nm 未満になると，動作電圧が著しく増大した．構

造(ii)と(iii)の空乏層幅は，SiLENSe6)を用いたバンドシミュレーションによって，それぞ

れ 9.0 nm と 10.4 nm と計算されている．ここで，Mg と Si の高濃度ドーピングによる自

己補償欠陥は，補償されるキャリアの濃度を正確に決定することができないため，シミ

ュレーションパラメータには考慮していない．これらの空乏層幅は，SIMS による Mg

と Si の濃度分布のみを考慮し算出された．動作電圧が著しく増大した TJ の総膜厚は，

バンドシミュレーションによって計算された空乏層幅より薄い．この結果は，空乏層幅
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が TJ の総膜厚よりも大きいことを示唆している．したがって，AlGaN TJ の総膜厚が 12 

nm 未満の場合，AlGaN TJ の空乏層幅が拡がり，動作電圧が増大したと考えられる．Mg

と Si の過剰なドーピングは“n+型 AlGaN と p+型 AlGaN への Mg と Si の拡散”と“VN
3+

及び VIII－nSi の複合体などの欠陥形成によるキャリア補償”の両方の影響を受け，TJ

層の抵抗率が増加したと考えられる． 
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図 5-5 AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧に対する p+型 AlGaN の膜厚依存性．縦軸

は，室温 DC 印加電流密度 63 Acm-2 での動作電圧．n+型 AlGaN の直列抵抗を無視でき

るほど小さいと仮定し，x 軸を p+型 AlGaN の膜厚とする．  
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次に，本章までに実験的に得られた空乏層幅と，理想的なドーパント分布を仮定して

算出された空乏層幅を比較する．理論計算から算出した空乏層幅に対する n+型 AlGaN

のドナー濃度(Nd)の関係を図 5-6 に示す．p-n 接合でのトンネリング確率Ttは，Wentzel–

Kramers–Brillouin近似法(WKB法)の下で，式 5-1を用いて算出することができる7,8,9,10)．

WKB 法は，空間内の変化が緩慢である障壁の問題に一般的に適応できる方法である． 

 

Tt ≅  exp (∫ √
2mt

*Egx

ħ
2
wd

wd

0
dx) = exp (－

4

3
(

2mt
*Eg

ħ
2 )

1

2

wd)      (式 5-1) 

 

ここで，Egはバンドギャップエネルギー，q は素電荷，kBはボルツマン定数，T は温度，

p-n 接合部の空乏層幅は wd である．バンドギャップエネルギーの算出は，ボーイング

パラメータを 1 eV を用いた11)．また，mt
*は，トンネル電流に対する電子の有効質量: mt 

(mt =(1/mhh+1/me)-1, mhh: 正孔の有効質量，me: 電子の有効質量)である．この計算は，mt
*  

= 0.22 を用いて算出した．トンネリング確率は，バンドギャップエネルギーが低く空乏

層幅が狭いほど高くなる傾向であることがわかる．第４章の PS-EH，及び，本章のバン

ドシミュレーションから算出した AlGaN TJ の空乏層幅の値もプロットした．空乏層幅

は，ドナー濃度が高くなるにつれて，空乏層幅が狭くなる傾向がある．しかし，本章ま

でに，計測された空乏層は，図 5-6 に示した計算値と比べて大きな値を示した．これは，

第４章と本章で述べたように，Mg と Si の拡散によって，各々の層でキャリア補償が起

こり，空乏層幅を拡げたと考えられる． 
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図 5-6 AlGaN TJ の空乏層幅と n+型 AlGaN のドナー濃度(Nd)の関係．p+型 AlGaN の

アクセプタ濃度(Na)は，1.0×1019 cm-3から 3.0×1020 cm-3まで変更した． 

 

 

n 型半導体の伝導帯から p 型半導体の価電子帯への電子のトンネル電流は，ポテンシ

ャル障壁を通り抜けるトンネリング確率を用いて，式 6-1 に表す12,13,14,15)． 

 

  Jt＝
q

2πℏ
∫ n(E)

Ev,0
(p)

0
p(E)Tt(E)dE          (式 5-2) 

 

n(E)は，n 型層側における価電子帯の E のエネルギー準位に占める電子濃度，p(E)は，
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p 型層側における伝導帯の E のエネルギー準位に占める正孔濃度である．トンネル電流

は，正孔濃度と電子濃度，及びトンネリング確率の積を電界分布の最小値（= 0）から，

TJ 界面の電界の最大値まで積分することで表される．  

Okumuraらによって分極アシストトンネリング(GaInNなどの中間層)を用いないGaN

ホモ接合 TJ 構造での伝導が報告されている16)．GaN TJ でのキャリアのトンネリング確

率は，Na = 5×1019 cm-3でおおよそ 10-33であった．AlGaN TJ でのキャリアのトンネリン

グ確率とドナー濃度の関係を図 5-7 に示す．本研究で作製した TJ LED のキャリアのト

ンネリング確率は，おおよそ 10-32であり，計算上では非常に低い．AlGaN TJ の空乏層

幅は，４-５節と同様に SiLENSe を用いたバンドシミュレーションから，TJ 界面からの

Mg と Si の不純物の拡散を抑制できれば，構造(ii)においてはおおよそ 7 nm まで縮小が

できる．図 5-7 より AlGaN TJ の空乏層を 7 nm まで縮小できると，キャリアのトンネ

リング確率はおおよそ 10-25まで向上できる．例えば，低温成長17)や低転位化18)などの手

法で TJ 界面からの不純物拡散を抑制できれば，トンネリング確率が高くなり，更なる

AlGaN TJ LED の動作電圧の低減が期待できる． 

最後に 3 種類(AlGaN ホモ接合，GaN 中間層，もしくは，GaInN 中間層を用いた AlGaN

ヘテロ接合)のAlGaN TJ LEDの動作電圧に対するAlGaN TJのAl組成依存性について，

図 5-8 にまとめた．本研究で得られた動作電圧は，報告されている TJ LED の動作電圧

の中で，最も低い値を示した． 
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図 5-7  AlGaN TJ でのキャリアのトンネリング確率と n+型 AlGaN のドナー濃度(Nd)

の関係．p+型 AlGaN のアクセプタ濃度(Na)は，1.0×1019 cm-3 から 3.0×1020 cm-3 まで変

更した．本検討結果から予測される構造(ii)の TJ LED のトンネリング確率を編込み丸シ

ンボル( )で示す.また，TJ 界面からの Mg と Si の不純物の拡散を抑制した AlGaN TJ

のトンネリング確率を星シンボル(■）で示す． 
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図 5-8 AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧に対する AlGaN TJ の Al 組成依存性．

19,20,21,22,23,24,25,26)．他研究機関から報告されたデータは，白抜きと黒塗りつぶしの記号で

示し，本研究の結果は，赤塗りつぶし（●）で示す． 
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試料構造(ii)の AlGaN ホモ接合 TJ LED の電流密度の順方向電圧特性を図 5-9 に示す．

AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧は，DC 63 Acm-2印加時，8.8 V を示した．しかし，

PN 接合 LED と比較すると，依然として，1.6 V 高いため，更なる動作電圧低減が必要

である．すべての試料の中で最大の電力変換効率は，DC 63 Acm-2印加時，試料構造(ii)

の AlGaN ホモ接合 TJ LED の 0.64 %であった．電力変換効率は，AlGaN TJ の総膜厚が

90 nm の試料（第４章 TJ#5）と比べて，0.1 %改善した．この電力変換効率の改善効果

が低い原因は，光出力が低下したためである．試料構造(ii)の光出力に対する電流密度依

存性を図 5-10 に示す．  

 

 

図 5-9 AlGaN TJ 膜厚を変更した AlGaN ホモ接合 TJ LED の電流密度に対する順方

向電圧．記載データは，試料構造(ii)の特性を示す．比較として，第 3 章で示した試料

PN#2 を白抜き四角（□）シンボルで示す． 
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図 5-10  AlGaN TJ 膜厚を変更した AlGaN ホモ接合 TJ LED の光出力に対する電流

密度依存性．記載データは，試料構造(ii)の特性を示す。挿入図は，発光スペクトル示し，

発光波長は，279 nm であった. 

 

 

AlGaN ホモ接合 TJ LED の発光波長は，279 nm であり，光出力は，室温で DC 63 Acm-

2印加時で 15.5－21.6 mW の異なる光出力を示した．これらの光出力は，光共振器効果

の影響を受け，AlGaN TJ 層の厚さによって変化した可能性がある27)．発光層から発光し
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た光と電極で反射した光は干渉し，光の強めあい・弱めあいが生じる．その光出力強度

(Etotal)は，以下の式から算出できる． 

 

|Etotal| = ∫{w0 
2 + wr

2 + 2w0wrcos(π + Φ + Φ')} 𝐝𝜽    (式 5-3) 

 

w0 は発光した光の振幅，wr は反射鏡で反射した光の振幅，Φ は反射鏡での反射によ

る位相シフト，Φ'は光路長の違いによる位相シフトである．また，光路長の違いによる

位相シフトは以下の式から算出できる． 

 

Φ' = 2π
2dcosθ

λn
= 2π

2ndcosθ

λ
              (式 5-4) 

 

d は発光層から反射鏡までの距離，θは反射鏡への入射角，λnは物質中の波長，λは

発光波長，n は物質の屈折率である．反射鏡での反射による位相シフト(Φ)は，電極に依

存する28 )．この位相シフトが，光の干渉強度の最大値と最小値の位置を変化させる． 

GaInN/GaN の MQWs を有する LED において，発光層から反射鏡までの距離によって光

出力強度が変化することが報告されている29)．光共振効果により，光出力強度が最大で

2 倍程度変化すると報告されている 29)．また，深紫外線 LED においても同様に，光出

力強度が最大で 1.8 倍程度変化することが報告されている 27)． 

本研究で作製した TJ LED の構造において，式 5-3 と式 5-4 を用いて光共振効果を考

慮した光出力強度のシミュレーションをした．電流密度 63 Acm-2印加時の TJ LED の光

出力とシミュレーションした光出力強度を，図 5-11 に示す．シミュレーションした光

出力強度は，アノードから発光層までの距離によって振幅した．TJ の総膜厚を変更し

た AlGaN ホモ接合 TJ LED の光出力は，シミュレーションした光出力強度の振幅と重
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なった．シュミレーションした光出力強度は，最大で 3 倍程度変化している．発光層か

ら反射鏡までの距離を最適化することで，AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED の光出力

の増加が見込める．また，深紫外線 LED の場合，可視光 LED に比べて短波長であるた

め，光出力強度が振幅する周期が短い．つまり，発光層から反射鏡までの膜厚の変化に

対して光出力の変化が大きい．深紫外線 LED では，発光層から反射鏡までの膜厚制御

が特に重要であることがわかる． 

AlGaN TJ 深紫外線 LED の高出力化を実現するためには，TJ 構造の最適化だけでな

く，反射鏡であるアノードから発光層までの距離についても最適化する必要がある． 
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図 5-11 深紫外線 LED の計算した光出力強度，及び光出力に対するアノードから発光

層間の合計膜厚依存性．試料(白抜き：□)は，第４章で述べた TJ LED，試料(塗りつぶ

し：■)は，本章で述べた試料構造(ii)の TJ LED．  
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AlGaN TJ を低温成長することで不純物濃度拡散の抑制や，Mg と Si の同時ドーピン

グ技術30)を採用することで，AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧が低減する可能性があ

る．低温成長は，n+型 AlGaN の上部領域への Mg の拡散を抑制することができる31,32)．

したがって，n+型 AlGaN のキャリア補償を抑制し，空乏層幅の縮小が期待できる．ま

た，同時ドーピング技術は，AlGaN TJ の VN
3+，または VIII－nSi の複合体などの欠陥を

介した電気伝導（トラップアシストトンネル電流）を促進させ，キャリアのトンネリン

グ確率の増大が期待できる． 

 

 

５-４ 結言 

 

 本章では，AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧を更に低減するため，AlGaN TJ 構造

の最適化検討を行った．AlGaN TJ 層の n+型 AlGaN と p+型 AlGaN のそれぞれのドーピ

ング濃度及び膜厚を変更し，AlGaN ホモ接合 TJ LED の特性を評価した．本章で得られ

た知見を以下にまとめる． 

 

1. n+型 AlGaN への高 Si ドーピング 

・ n+型 AlGaN への高 Si ドーピングは TJ LED の動作電圧低減に効果的であるこ

とが明らかになった．但し，Si 濃度を 3×1020 cm-3以上の高 Si ドーピングした

場合，TJ LED の動作電圧は上昇することがわかった． 

・ TJ の空乏層幅変化と VIII－nSi の複合体の自己補償による抵抗率の変化にトレ

ードオフがあることが明らかになった． 
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2. p+型 AlGaN への高 Mg ドーピング 

・ p+型 AlGaN への高 Mg ドーピングは TJ LED の動作電圧低減に効果的であるこ

とが明らかになった．但し，Mg 濃度を 2×1020 cm-3以上ドーピングした場合，

TJ LED の動作電圧は上昇することがわかった． 

・ TJ の空乏層幅の変化と VN
3+の自己補償による抵抗率の変化にトレードオフが

あることが明らかになった． 

 

3. AlGaN ホモ接合 TJ 層の総膜厚 

・ AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧は，63 Acm-2印加時において 8.8 V を達成

した． 

・ AlGaN TJ LED の動作電圧は TJ の総膜厚約 12 nm まで線形に低下した．また，

p+型 AlGaN の薄膜化が TJ LED の動作電圧低減に大きく寄与することが明らか

になった． 

・ AlGaN TJ の総膜厚が 12 nm 以下になると TJ の空乏層幅が拡がり，AlGaN TJ 

LED の動作電圧が急激に増大することがわかった． 

 

4. AlGaN TJ LED の層構造と光出力の関係 

・ AlGaN TJ の総膜厚を変えた AlGaN TJ LED の光出力は，DC 63 Acm-2印加時で

15.5－21.6 mW であった． 

・ AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED の電力変換効率を向上させるためには，光共

振器効果を考慮した TJ LED 構造の最適化が必要である．  
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第6章  AlGaNホモ接合トンネルジャンクションでのキャリア輸送 

 

 

６-１ 緒言 

 

トンネル電流は，エサキダイオードの発見以降，様々な材料で研究され，進展してき

ている．例えば，n 型 GaAs と p 型 GaAs ホモ接合を流れるトンネル電流は，直接バン

ドからバンドへのトンネル電流(Direct band-to-band tunneling current)，空乏層中の欠陥準

位を介したトンネル電流(Defect-assisted tunneling current)，及び欠陥を介した共鳴トンネ

リング電流(Resonant tunneling current through defects)で構成されていると報告されてい

る1)．直接バンドからバンドへのトンネル電流は，n 型半導体の伝導帯から p 型半導体

の価電子帯への電子のトンネリングに関連した伝導である．空乏層中の欠陥準位を介し

たトンネル電流は，キャリアがトラップされた欠陥準位のごく一部で，キャリアが熱励

起され，ポテンシャル障壁を通り抜ける伝導である．また，欠陥を介した共鳴トンネリ

ング電流は，空乏層中の欠陥がポテンシャル障壁を低くし，キャリア同士の共鳴に関連

した伝導である． 

本研究では，n 型 AlGaN の電気特性を制御することで，AlGaN TJ LED の動作電圧を

低減した．また，PS-EH を用いて，AlGaN TJ 部付近の電位分布を解析し，p-n 接合が形

成され，TJ 接合付近の Mg と Si がほとんどイオン化していることを明らかにした．本

章では，直接伝導帯から価電子帯へのトンネル電流について，AlGaN ホモ接合 TJ での

トンネル電流を算出し，伝導メカニズムについて考察する．次に，空乏層中の欠陥準位

を介したトンネル電流について議論する． 
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６-２ AlGaN ホモ接合トンネルジャンクションでの伝導帯から価電子帯へ直

接流れるトンネル電流 

 

６-２-１ p-n 接合におけるトンネル電流 

 

本項では，TJ でのバンドからバンドへのキャリアのトンネリングによって生じるト

ンネル電流について述べる．トンネル電流は， p-n 接合が形成されているとき，TJ 部

での p 型半導体の価電子帯と n 型半導体の伝導帯の間で，キャリアのトンネル効果が生

じて流れる．TJ には，p-n 接合の形成によって，ビルトインポテンシャルが生じるため，

TJ 界面に電界が発生し，トンネル電流が流れる．バンドギャップが 2 eV 程度の半導体

で大きなトンネル効果を発生させトンネリング確率を高めるには，図 6-1 に示すよう

に，p-n 接合界面の電界が 106 V/cm 以上必要である 12)．また，空乏層幅と p-n 接合界面

の電界の関係から，電界が強くなれば空乏層が狭くなるため，トンネリング確率は高く

なる． 

 

図 6-1 電場とトンネル遷移確率及び遷移間の時間の関係 

引用: 応用物理 第 33 巻 第 7 号 (1964)． 
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６-２-２ AlGaN ホモ接合 TJ でのバンドからバンドへ直接流れるトンネル電流

の算出 

 

前項では，AlGaN TJ でのトンネル電流を解析するため，p-n 接合におけるトンネル電

流について述べた．本項では，これまで算出した物理量を基に AlGaN TJ 部のバンドか

らバンドへ直接流れるトンネル電流を算出する．本節では，AlGaN TJ 構造は，第 4 章

で述べた構造(図 4-3)と同一構造を用いる．また，トンネル電流を算出するために用い

た物性値を表 6-1 にまとめる．TJ 部でのバンドからバンドへ直接流れるトンネル電流

は，式 5-2 を用いて導出し，式 6-1 で表される．AlGaN TJ でのトンネル電流を，表 6-1

の物性値を用いて式 6-1 から算出した2,3,4,5,6)． 

 

  Jt＝
√2mtq

3F

4π3ℏ
2
Eg

1 2⁄ exp (
-4√2m

*
Eg

3 2⁄

3qFℏ
) Va          (式 6-1) 

 

ここで，ディラック定数 : ℏ，トンネル電流に対する電子の有効質量 : mt (mt 

=(1/mhh+1/me)-1, mhh: 正孔の有効質量，me: 電子の有効質量)，バンドギャップエネルギー: 

Eg，印加電圧: Vp，素電荷量: q，p-n 接合部の電界: F である．TJ 界面の電界は，空乏層

幅の逆数に比例するため，より電界を強くすることでトンネリング確率を高めることが

できる．ここで，式 6-1 には TJ 界面の電界が含まれている．この AlGaN TJ 界面の電界

は，式 6-2 を用いて４-５節で示した電位分布から算出した．トンネル電流の算出に用い

た p-n 接合部の電界は，TJ 界面での最大値を用いた． 
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     F =
d∆V

dt
                           (式 6-2) 

 

ここで，F は電界，ΔV は電位の変化量，t は４-３節で述べた有効な膜厚を表す． 

AlGaN TJ のバンド構造の概略図と AlGaN TJ の電界分布をそれぞれ図 6-2 (a)，図 

6-2(b)に示す．この電界分布から，AlGaN TJ 界面での電界の最大値は 7.3×106 V/cm で

あった．  

 

 

表 6-1  AlGaN TJ でのバンドからバンドへ直接流れるトンネル電流の解析に用いた

物性値．AlGaN の電子の有効質量は，Al 組成に対して，線形に変化すると仮定した． 

 Symbol Literature value Ref. 

Electron effective mass mt 0.222 7) 

Electron mass mo 9.109×10-31kg  

Dirac constant 
ℏ 

1.054×10-34 J/K  

Charge of electron q 1.602×10-19 C  

Phase electric field F 7.3×106 V/cm  

Applied voltage Va 0－4 V  

Bandgap energy Eg 4.84 eV  
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図 6-2 AlGaN TJ 部の，(a) バンドの概略図，(b) PS-EH から算出した電界分布． 
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AlGaN TJ でのバンドからバンドへ直接流れるトンネル電流に対する印加電圧依存性

を図 6-3 に示す．AlGaN TJ 界面での電界が 7.3×106 V/cm の場合，印加電圧 2.9 V 時に

63 Acm-2を示した．この電流密度 63 Acm-2流れる印加電圧は TJ LED と PN LED の電圧

のオフセットに相当する．算出した電圧オフセットは５-３節で述べた TJ LED と PN 

LED の電圧のオフセット(1.6 V)より高かった．この要因は“PS-EH より算出した空乏層

幅に誤差を含んでいる可能性”と“バンドからバンドへ直接流れるトンネル電流以外の

トンネル電流が生じた可能性”の 2 つが考えられる． 

PS-EH より算出した空乏層幅は，４-３節で述べたように測定手法上±4nm 程度誤差

が生じる．図 6-3 に示すように，TJ 界面の電界が 1.1×107 V/cm であれば，バンドから

バンドへ直接流れるトンネル電流は印加電圧 1.6 V 時に 63 Acm-2流れる．この電圧のオ

フセットは５-３節で述べた TJ LED と PN LED の電圧のオフセットと一致する．TJ 界

面の電界が 1.1×107 V/cm であれば，AlGaN TJ の空乏層幅は 8.5 nm となる．この推測

した空乏層幅は，PS-EH の誤差範囲に含まれるため，バンドからバンドへ直接流れるト

ンネル電流のみで AlGaN ホモ接合 TJ LED が動作した可能性があるといえる． 
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図 6-3 理論計算されたAlGaN TJでの直接バンドからバンドへ流れるトンネル電流に

対する印加電圧依存性． 図 3-3 に示したチップパターンを想定して，アノードの面積：

0.56 cm2とした．黒実線は PS-EH より算出した TJ 界面の電界: 7.6×106 V/cm であり，

青破線は TJ 界面の電界: 1.1×107 V/cm である． 
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６-３ AlGaNホモ接合トンネルジャンクション部でのキャリア輸送モデル 

 

本節では，“バンドからバンドへ直接流れるトンネル電流以外のトンネル電流が生じ

た可能性”について議論する．６-２-２項で述べたように，バンドからバンドへ直接流

れるトンネル電流だけでは，AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧のオフセットが説明で

きない．直接バンドからバンドへ流れるトンネル電流以外もトンネルダイオードの駆動

に寄与している可能性も考えられる． 

これまでの GaN TJ における研究では，多くの機関からトラップアシストトンネリン

グの可能性について述べられている8,9,10,11)．Akatsuka らは，１-８-１項でも述べたよう

に，GaN TJ へ Mg と Si の濃度分布が重なるようにドーピングすることで，TJ 部の動作

電圧を大幅に低減させたことについて報告している 9)．Robin らは，TJ 部へ Mg と Si を

高濃度にドーピングすることで，Mg のインヴァージョンドメイン，Mg のクラスタ，Si

と O の複合欠陥などの欠陥準位を多く形成させ，キャリアがそれらの欠陥準位を介し

た伝導した可能性について報告している 11)． 

AlGaN ホモ接合 TJ においても，p-n 接合の電子(正孔)が空乏層の伝導帯(価電子帯)か

ら欠陥に関連するトラップ準位に捕獲され，熱励起されて伝導する“トラップアシスト

トンネリング”が TJ の伝導特性に大きく寄与する可能性がある．本項では，AlN 及び

AlGaN の点欠陥準位について述べ，AlGaN TJ での欠陥準位を介したキャリア伝導につ

いて議論する． 

AlＮは，１-９節で述べたように，GaN に比べて様々な空孔欠陥を形成しやすい12,13,14)．

AlGaN 中の様々な空孔欠陥のエネルギー準位は，図 6-4 に示すように，光励起スペク

トルの解析より禁制帯中に様々な欠陥準位が報告されている． Si を高濃度にドーピン

グした n+型 AlGaN には VIII－nSi15,16)，及び CN
17)が形成されやすく，Mg を高濃度にドー

ピングした p+型 AlGaN には VN
3+18,19)が形成されやすい．本研究においても第 2 章で述
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べたように，n+型 AlGaN 中には VIII－nSi と CN の形成が観測され，それぞれ 2.4 eV と

3.2 eV のバンド発光を確認している． 

 

 

図 6-4 様々な欠陥の熱力学的遷移エネルギーに対する Al 組成依存性． 

引用: Reddy et al, Appl. Phys. Lett. 116, 032102 (2020). 
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TJ 部付近の欠陥準位を記載した AlGaN ホモ接合 TJ LED の TJ 部のエネルギーバンド

図を図 6-5 に示す．空乏層幅は，第 4 章及び第 5 章で述べたように TJ 部に 10 nm 拡が

っている． n＋型 AlGaN と p＋型 AlGaN にはドーパントを高濃度ドーピングしているた

め，VIII－nSi，CN及び VN
3+が形成していると想定した．また，Mg と Si は，図 6-5 に示

すように TJ 界面から不純物拡散するため，禁制帯の中間付近には VIII－nSi，CN 及び

VN
3+の準位が存在すると想定した．図 6-5 内の黒矢印で記載した方向にトンネル電流が

流れる場合，禁制帯の中間付近には欠陥準位が多数存在する．キャリアは，p＋型 AlGaN

の価電子帯から TJ 部の空乏層内の欠陥準位にトラップされ，熱エネルギーによって励

起されたキャリアが伝導に寄与する可能性がある．つまり，AlGaN TJ において，伝導

帯から価電子帯へ直接流れるトンネル電流だけでなく，欠陥準位を介したトンネル電流

がキャリア輸送に寄与している可能性が十分に考えられる．  
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図 6-5 AlGaN TJ 付近のエネルギーバンド図．Mg アクセプタ，Si ドナー，代表的な

空孔欠陥：CN，VN
3+，VIII－nSi の複合欠陥のエネルギー準位は，任意で示す．黒矢印(➡)

は，トンネル電流を示す．  
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AlGaN ホモ接合 TJ のトラップアシストトンネル電流を算出する．欠陥に関わる電子

のトラップ準位(Et)とキャリアのトラップ濃度(Nt)を考慮し，式 6-3 を用いてトラップア

シストトンネル電流を算出できる 6,20)． 

 

Jtrap=
e2mtM

 2Nt

8πℏ
3 exp (－

4√2mt(Eg－Et)
3

3eℏF
) Va       (式 6-3) 

 

ここで，ディラック定数: ℏ，トンネル電流に対する電子の有効質量: mt (mt = (1/mhh + 

1/me)-1, 正孔の有効質量：mhh，電子の有効質量：me，バンドギャップエネルギー: Eg，ト

ラップ準位に関連したマリックスエレメント: M 2，印加電圧:Va，素電荷量: q，接合部の

電界: F である．トラップアシストトンネル電流を算出するために用いたパラメータを

表 6-2 にまとめる．電子のトラップ密度は，VIII－nSi の複合欠陥と VN
3+の和とし，6.3

×1020 cm-3とした．n＋型 AlGaN 中の Si の大部分が VIII－nSi の複合欠陥を形成し，その

1 つの複合欠陥に対して欠陥準位を 2 つ(n = 2)形成していると仮定した．また，VN
3+の

トラップ準位は，1.5×1020 cm-3とした．1 つの欠陥に対して欠陥準位を 3 つ(n = 3)形成

していると仮定した．図 6-5 に示したように AlGaN TJ のミッドギャップ付近に存在す

ると仮定し，欠陥に関わる電子のトラップ準位を 2.42 eV とした．電流密度 63Acm-2印

加時の AlGaN ホモ接合 TJ LED と PN LED の動作電圧のオフセットが AlGaN ホモ接合

部のみの直列抵抗であると仮定すると，直列抵抗は 2.5×10-2 Wcm と見積もられれる．

直列抵抗が 2.5×10-2 Wcm となるように をフィッティングして，この電流密度と印加

電圧の関係を算出した．理論計算されたトラップアシストトンネル電流に対する印加電

圧依存性を図 6-6 に示す．トラップアシストトンネル電流を想定すれば，電圧のオフセ

ットが 1.6 V と算出でき，実験結果と一致する．よって AlGaN ホモ接合 TJ のキャリア
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伝導には，トラップアシストトンネル電流によるキャリア伝導の可能性も考えられる．

しかし，欠陥のトラップ密度，欠陥に関わるトラップ準位を仮定しているため，推測に

留まっている．トラップアシストトンネル電流を正確に見積もるためには，実際のデバ

イス構造を用いて，欠陥のトラップ密度，欠陥に関わるトラップ準位を解析する必要が

ある． 

 

表 6-2  欠陥準位を介したトラップアシストトンネル電流の解析に用いた物性値． 

AlGaN の電子の有効質量は，Al 組成に対して，線形に変化すると仮定した． 

 Symbol Literature value Ref. 

Electron effective mass mt 0.222 21) 

Electron mass mo 9.109×10-31kg  

Dirac constant ℏ 1.054×10-34 J/K  

Charge of electron q 1.602×10-19 C  

Phase electric field F 7.3×106 V/cm  

Applied voltage Va 0－4 V  

Bandgap energy Eg 4.84 eV  

Trap energy location Et 2.42 eV  

Matrix element M 2 1.7×10-32 eV2cm3  

Trap density Nt 6.3×1020 cm-3  
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図 6-6 理論計算されたAlGaN TJのトラップアシストトンネリング電流に対する印加

電圧依存性．図 3-3 に示したチップパターンを想定して，アノードの面積：0.56 cm2と

した． 

 

 

６-４ 結言 

 

本章では，AlGaN ホモ接合 TJ のキャリア輸送について議論した．AlGaN ホモ接合 TJ 

のキャリア輸送は，“バンドからバンドに直接流れるトンネル電流”と“TJ の禁制帯の

中間に付近に多くの形成された欠陥のトラップ準位を介したトンネル電流”の 2 つにつ

いてキャリア伝導に寄与した可能性を議論した．本章で得られた知見，議論した内容を，

以下にまとめる． 
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1. AlGaN TJ でのバンドからバンドへ直接流れるトンネル電流 

・ AlGaN TJ 界面での電界は 7.3×106 V/cm であった． 

・ AlGaN TJ 界面での電界が 7.3×106 V/cm の場合，印加電圧 2.9 V 時に 63 Acm-2

のトンネル電流が想定された． 

・ 見積もられた電圧のオフセットは，2.9 V であった．この値は，実験結果から得

られた AlGaN ホモ接合 TJ LED の電圧のオフセット 1.6 V に比べて高い． 

・ TJ 界面の電界を 1.1×107 V/cm と仮定すると，印加電圧 1.6 V 時に 63 Acm-2の

トンネル電流が想定された．この電圧のオフセットは実験結果から得られた

AlGaN ホモ接合 TJ LED の電圧のオフセットと一致した．このときの空乏層幅

は，PS-EH の測定誤差範囲内の 8.5 nm であった．(PS-EH での測定された空乏

層幅 10±4 nm) 

 

2. AlGaN TJ のトラップアシストトンネリング電流 

・ AlGaN ホモ接合 TJ の禁制帯の中間付近に，VIII－nSi，CN，及び VN
3+などの欠

陥準位が存在する．禁制帯の中間付近に欠陥準位が多数存在するため，欠陥準

位を介したキャリア伝導の可能性が考えられる． 

・ AlGaN TJ のトラップアシストトンネリング電流を想定すると，電圧のオフセ

ットが 1.6 V と算出でき，実験結果から得られた AlGaN ホモ接合 TJ LED の電

圧のオフセットと一致した． 

・ 欠陥のトラップ密度，欠陥に関わるトラップ準位を仮定しており，実測値では

ない．実際のデバイス構造で欠陥のトラップ密度，欠陥に関わるトラップ準位

を解析する必要である． 
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第7章  総括 

 

７-１ 本研究のまとめ 

 

現状，深紫外線 LED の外部量子効率は 20 %と低く，民製品の深紫外線 LED の電力

変換効率は 10 %以下と非常に低い．民製品の深紫外線 LED の p 型コンタクト層に GaN

を用いているため，発光層から放出された光の大部分がこの p型GaNで光吸収される．

AlGaN ホモ接合 TJ LED は高い光取り出し効率が期待できるが，動作電圧が高く電力変

換効率が低いのが現状である．本研究では，AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED の動作電

圧を低減させ，電力変換効率の向上を目指した．以下に，各章の概要，得られた主な結

果と結論を各章毎にまとめる． 

 

第 1 章 序論 

・ 現状の環境問題，エネルギー問題，深紫外線 LED が解決できる課題につい

て述べた． 

・ 深紫外線 LED の現状と問題及び代表的なデバイス構造について述べた． 

・ 本研究以前までに報告されている GaN TJ LED 及び AlGaN TJ LED をまと

め，本研究で着目した AlGaN ホモ接合 TJ LED の課題について述べた． 

・ p 型 GaN，p 型 AlGaN，及び n 型 AlGaN の現状と問題についてまとめた． 

 

第 2 章 高 Al 組成 n 型 AlGaN の電気特性 

・ n 型 AlGaN の VIII－Si の複合欠陥を抑制し，低抵抗かつ高キャリア濃度の n

型 AlGaN の成長条件を確立した． 

・ n 型 Al0.62Ga0.38N の最も低い抵抗率は，Si 濃度が 3.2×1019 cm-3 のとき 6.6×
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10-3 Wcm であった． 

・ n 型 AlGaN の実効ドナー濃度が 9.5×1018 cm-3から 2.1×1019 cm-3までの範囲

では，フェルミ準位が伝導帯と重なり，バンド縮退していることを明らかに

した． 

・ Si 濃度が 4×1019 cm-3以上の n 型 AlGaN では，VIII－Si の複合欠陥の影響に

より非縮退伝導を示すことがわかった． 

・ n 型 AlGaN の低抵抗化のためには，高 Al 組成 n 型 AlGaN の成長条件を制御

し，キャリア補償欠陥の形成を抑制することが重要であることがわかった． 

 

第 3 章 AlGaN ホモ接合トンネルジャンクション LED の作製 

キャリア補償欠陥の形成を抑制した n 型 AlGaN の成長条件を用いて AlGaN ホモ接

合 TJ LED を作製した． 

・ AlGaN ホモ接合 TJ LED の動作電圧は，TJ の n+型 AlGaN への高 Si ドーピン

グ及び C の取り込みを抑制することで 63 Acm-2印加時 10.8 V を達成した． 

・ AlGaN ホモ接合 TJ 深紫外線 LED の低電圧駆動のためには，Si を高濃度ド

ーピングした n+型 AlGaN の VIII－Si の複合欠陥の抑制だけでなく，CN の抑

制も重要であることを明らかにした． 

 

第 4 章 AlGaN p-n 接合層の電位分布解析 

AlGaN ホモ接合 TJ の伝導メカニズム解明のために，電子線ホログラフィーを用いて

AlGaN TJ の電位分布を可視化した． 

・ 可視化した電位分布から Mg と Si はほとんどイオン化し，AlGaN TJ に p-n

接合が形成していることを明らかにした． 

・ 電子線ホログラフィーより AlGaN TJ の空乏層幅は 10 nm と計測された．  
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第 5 章 AlGaN ホモ接合トンネルジャンクション層の構造最適化 

更なる動作電圧低減のために，AlGaN ホモ接合 TJ 構造の最適化検討を実施した． 

・ 63 Acm-2印加時で最も低い動作電圧 8.8 V を達成した． 

・ AlGaN TJ LED の動作電圧低減のためには，p+型 AlGaN の薄膜化が有効であ

ることがわかった． 

・ AlGaN TJ は空乏層幅以上の膜厚が必要であることを明らかにした． 

 

第 6 章 AlGaN ホモ接合トンネルジャンクションでのキャリア輸送 

AlGaN ホモ接合 TJ のキャリア輸送は，“バンドからバンドに直接流れるトンネル電

流”と“TJ の禁制帯の中間に付近に多くの形成された欠陥のトラップ準位を介したト

ンネル電流”の 2 つについてキャリア伝導に寄与した可能性を議論した．  

 

 

７-２ 今後の課題と展望 

 

本研究によって，MOVPE 法を用いた AlGaN ホモ接合トンネルジャンクション深紫

外線 LED の動作電圧を大幅に低減し，電力変換効率が電流密度 63 Acm-2印加時，0.64 %

まで向上した．しかし，その電力変換効率は，水銀ランプと比較すると依然と低い． 

AlGaN TJ 深紫外線 LED の更なる電力変換効率向上のためには，本研究で至らなかっ

た，更なる TJ 抵抗の低減，n 型 AlGaN とのオーミックコンタクト及び高反射を両立し

た電極形成，光の干渉効果を考慮したデバイス構造設計が必要不可欠である．加えて，

発光波長に対して透明な Al 組成の範囲で分極効果を用いた AlGaN TJ 構造も有効だと

考えられる．また，ベースとする深紫外線 LED の効率向上・長寿命化も併せて必要で
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ある． 

本研究における TJ 部の伝導メカニズム解析は，静的伝導メカニズムに対する実験，

考察に留まった．今後，LED の動的伝導メカニズムを解明すると共に，キャリア輸送機

構の詳細な解析も重要だと考えられる． 

以上より，将来，電力変換効率が 20 %を超える高効率深紫外線 LED が実現し，深紫

外線 LED が環境問題，社会問題の解決に繋がることを期待する．
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