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研究成果の概要（和文）：　窒化物半導体に代表されるワイドギャップ半導体における強い二次光学非線形性と励起子
光子相互作用に基づき、光パラメトリック下方変換過程と共鳴ハイパーパラメトリック散乱過程を利用した新規量子相
関光子対発生素子の実現を目標とし、その要素技術を開発した。特に導波方向に沿って周期的に極性を反転した縦型擬
似位相整合GaN導波路を作製し、高効率紫色第二高調波発生を実証することで、本材料系の量子光学素子への有用性を
示した。

研究成果の概要（英文）：Based on the strong second-order optical nonlinearity and the exciton-photon inter
action in wide-gap semiconductors such as nitrides, fundamental technologies for realizing novel quantum o
ptically correlated photon pair sources have been developed, which will be operated via optical parametric
 down conversion and resonant hyper parametric scattering processes. Especially the successful demonstrati
on of the high-efficiency violet-colored second harmonic generation from a quasi-phase-matched GaN wavegui
de with a periodic-polarity-inverted structure attested  the applicability of this material system to the 
quantum optical devices.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

(1) 量子相関光子対による量子情報処理 

現在、計算機が古典論に基づく原理ゆえに
素因数分解に莫大な時間がかかることを利
用し、秘匿性が要求される通信には、公開鍵
暗号が用いられる。ところが、量子演算を用
いることで、そのよりどころとなる鍵暗号が
容易に破られることが証明されて以来、量子
演算・暗号通信の研究が急加速した。量子情
報は電子・核スピン、量子準位、光の偏光・
位相など様々な量子力学的状態の重ね合わ
せで表現できるが、このうち光を用いる系は、
既存の光ファイバー通信とシームレスにつ
ながり長距離伝送することが容易であるた
め、最も量子暗号通信に適した系と考えられ
ている。ただし、これらの演算や情報の中継
に必須とされる純粋な光の量子状態、特に量
子もつれ光子対（量子力学的に相関を持つ二
粒子）の発生法は未だ確立されたものは無く、
今後材料と素子開発の研究の担う役割が極
めて大きい。 

(2) 量子相関光子対の実現方法 

実際に量子相関を有する光子対の生成方
法は、大きく分けて二種類提案されている。 

①二次光学非線形性の利用 

 物質の二次非線形光学応答を用いると、光
パラメトリック下方変換（OPDC）過程によ
り、一つの光子から二つのもつれた光子対が
生成し、生成された二光子に量子力学的相関
を持たせることができる。ただし、一般に非
線形光学効果は微弱な効果であることから、
大きな非線形光学定数、高出力の励起光、分
極と光の相互作用を増強するための導波路
などのナノ構造の実現が要請される。 

②励起子光子相互作用の利用 

一方で、励起子の安定な物質中での三次非
線形光学応答を用いると、共鳴ハイパーパラ
メトリック散乱（RHPS）過程により、二つ
の光子から二つのもつれた光子対が生成す
る。つまり、励起子と光子が強結合した励起
子ポラリトンが存在する場合、二つの光子に
より励起子分子を共鳴励起すると、ポラリト
ン分散の上枝・下枝の波数ゼロの位置に散乱
され、二つのもつれた光子が発生する。 

２．研究の目的 

本研究では上記の背景のもと、 III-V 族窒
化物、II-VI 族酸化物、I-VII 族銅ハライドな
どのワイドギャップ半導体による導波路型
光学素子作製技術を確立し、特に材料に内在
する光学非線形性と励起子・光子相互作用を
有効に引き出し、量子もつれ光子対の発生を
実証することを目的とした。具体的には、高
品質な薄膜作製技術と素子加工プロセスを
組み合わせ、新規な導波路構造の作製法を確
立した。続いて、擬似位相整合導波路からの
OPDC、フォトニック結晶等の共振器中のモ
ードと強結合した励起子ポラリトンの RHPS

による量子もつれ光子対発生の要素技術の

開発を行い、量子情報処理応用への道を拓く
ことを目指した。 

３．研究の方法 

 申請時に検討したワイドギャップ半導体
材料のうち、本研究では成膜・素子構造作製
技術の確立が最も容易と見込まれる III-V 族
窒化物半導体に絞って研究開発を行った。 

(1)窒化物半導体非線形光学素子の原理実証 

 本研究で扱う GaN に代表されるワイドギ
ャップ半導体は、イオン結合性が強いため光
学非線形性が強く、その非線形光学定数(2)

は、現在非線形光学結晶として用いられる
LiNbO3に匹敵する。かつウルツ鉱構造が安定
相であり、c 軸方向に反転対称性が欠如する
ことから、図 1(a,b)に示すように Ga極性（+c）
と N 極性（−c）の二種類の結晶配向が存在す
る。これらを人為的に作り分け、表裏を反転
することで、二次非線形光学テンソルの符号
を反転することが可能となれば、非線形光学
素子への応用が可能であると考えた。まずこ
のワイドギャップ半導体が有する光学非線
形性が、高効率非線形光学素子に応用できる
ことを実証するために、第二高調波発生の実
証実験を行った。素子構造としては図 2(a)に
示す、導波方向に沿って非線形分極を周期的
に反転した縦型擬似位相整合（縦 QPM）構造
とした。 

 
図 1 GaNの結晶構造と配向の表裏：(a) Ga

（+c）極性、(b) N（−c）極性。 

 

図 2 スラブ導波路型波長変換素子の構
造：(a)縦 QPM構造、(b)横 QPM構造。 

(2)量子光学素子作製の要素技術開発  

①光パラメトリック下方変換（OPDC） 

本研究で扱う量子光学素子は、発光ダイオ
ード（LED）やレーザーダイオード（LD）と
いった、これまでの固体照明・光記録システ
ム用の素子への応用とは切り口を全く異に
し、まず世界に先駆けて光学非線形性と
OPDC 過程を利用した量子光学的機能の発現
を狙うものである。さらに、2010 年には
InGaN を用いた青紫色レーザーにおいて、ピ
ーク出力 100 W もの高出力・高繰り返し動作
が実証されており、将来的にこれを励起光と
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して用い、本研究で新規に開発する導波路型
半導体非線形光学素子をエピタキシャルに
集積できれば、これまでに例の無い超コンパ
クトで電流注入型の量子もつれ光源が実現
する。本研究で提案する具体的な構造は図
2(b)に示す横型 QPM構造であり、サファイア
基板上に GaN 薄膜からなる下部導波層と、ア
モルファス TiOx による上部導波層を堆積し
た単純な構造であり、従来の縦 QPM 構造に
比べて作製難度が低いという利点がある。そ
の際、導波方向に沿った位相整合は高調波
TE(M)1高次モードと発生波 TM(E)0モードと
のモード分散により実現し、一方で、面直方
向の位相整合は非線形光学不活性な TiOx を
用いることで二波の横モードの重なり積分
を最適化し実現する点に、特徴がある。 

②共鳴ハイパーパラメトリック散乱（RHPS） 

本研究で扱うワイドギャップ半導体は共
通して、励起子の束縛エネルギが大きく、室
温でも安定である。2004 年には InGaN 量子
井戸の室温励起子ポラリトンが観測され、よ
り安定な ZnO や CuCl 中の励起子の利用や、
さらなる強結合による励起子・励起子分子の
安定化も期待される。ZnO の場合、量子井戸
を形成しなくともラビ分裂量は190 meVと予
測されており現存のエピタキシャル成長技
術で作製できる共振器構造では最大と目さ
れ、さらに CuCl の縦横分裂量（バルク中の
励起子ポラリトンの安定性の指標）は、ZnO

の更に倍と巨大であり、2004 年にはバルク結
晶における 4 Kでの量子もつれ光子対発生が
実証された。特に本研究の後半では、上記の
励起子分子を利用した RHPS 過程を想定し、
ワイドギャップ半導体からの良質な量子も
つれ光子対の実現にかかる要素技術の開発
に研究項目を絞り、InGaN薄膜の高品質化と、
量子井戸構造による励起子分子の安定化、新
規共振器構造の提案を行った。 

４．研究成果 

(1) 平成 23年度 

初年度は、縦 QPM 構造として周期的極性
反転 GaN導波路を作製し、その導波モードの
実効屈折率分散測定などの線形光学特性評
価により導波路として機能することを確認
するとともに、高効率な紫色第二高調波発生
を実証した。 

①縦 QPM GaN 導波路の作製 

まず試料の作製プロセスを図 3に示す。結
晶成長には分子線エピタキシー装置（MBE, 

ULVAC MBC-1000S）を用い、まずサファイ
ア(0001)基板表面を低温窒化処理後、厚さ 33 

nmの GaN を成長することで、−c極性の GaN

テンプレートを作製した。続いて、電子線リ
ソグラフィーと反応性イオンエッチングを
用い、部分的にサファイア基板が露出するよ
う、周期 2.0～50 mのラインアンドスペース
状に加工した。このテンプレートを再度成長
室に導入し、+c 極性 GaN を実現する成長条

件にて 1.3 m再成長した。その際まず高温窒
化処理し、厚さ 20 nm の AlN バッファ層を
700℃にて成長したうえで GaN を再成長した。
つまり、基板の露出した部分に成長する領域
は+c 極性、一方で−c 極性 GaN 上では下地の
極性を引き継ぎ−c 極性になることを狙った。 

 

図 3 周期的極性反転 GaN（縦 QPM）導波路
の作製プロセスフロー。 

②縦 QPM GaN 導波路の面内極性分布評価 

図 4にピエゾ応答顕微鏡を用いて測定した、
(a) 段差像と(b)ピエゾ応答位相の面内分布を
示すが、図中の赤・青のコントラストで示さ
れるように、電場印加に対する c軸方向の伸
縮変位の位相が、隣り合うドメイン間で
180°異なることから、極性反転構造が形成
されていることを確認できた。また図 4(a)に
原子間力顕微鏡像から、極性反転したドメイ
ン間に高さ 200 nm の段差が存在することが
分かった。光学反射率測定による評価による
と、±c 両極性領域の平均の膜厚は 1.33 m

と見積もられることから、この周期的な起伏
はグレーティングとして働き、グレーティン
グ共鳴を利用することで特定の導波モード
を選択励起が可能であることが予測された。 

 

図 4 縦 QPM GaN 導波路試料の(a)原子間力
顕微鏡像、(b)ピエゾ応答顕微鏡像。 

③縦 QPM GaN 導波路の線形光学特性評価 

極性反転周期を 2.0 m として作製した導
波路について、角度依存反射スペクトル測定
を行った。キセノンランプからの白色光を、
検出角を変化させ試料に集光照射し、
CCD・フォトダイオードアレイを検出器とし
て持つファイバ分光器にて検出し、鏡面反射
光のスペクトルを測定した。偏光はグラント
ムソンプリズムを用い、TM 偏光とした。図
5(a,b)に示すように、複数の導波モードに結合
するグレーティング共鳴に対応した反射率
のディップが明瞭に観測された。これらは図
5(c)に示すように、グレーティングによる回
折次数の異なる前方回折と後方回折の共鳴
の組み合わせにより構成されており、三層ス
ラブにより近似して計算で求めた共鳴条件
とよく一致した。この結果より、導波モード
の実効屈折率分散を求め、1 次の QPM 条件を
求めたところ、基本波として 800～900 nmの
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波長を用いることで、第二高調波発生が実現
できることが分かった。 

 

図 5 縦 QPM GaN 導波路の角度依存反射ス
ペクトル（TM 偏光）：(a)生データ、(b)微分
データ、(c)グレーティング結合共鳴条件の概
念図、(d)三層スラブ近似による共鳴条件の計
算データ（実線：前方回折、点線：後方回折）。 

③縦QPM GaN導波路による第二高調波発生 

以上の評価結果を踏まえ、第二高調波発生
の実証実験を行った。基本波の光源としてモ
ード同期 Ti:sapphire レーザー（Spectra Physics 

Tsunami）を用い、角度依存反射スペクトル測
定から求めた共鳴角度における TM0 モード
の選択励起を試みた。発生光はフィルタにて
基本波成分を除去した後に分散型分光器に
導き、光電子増倍管により検出した。この測
定を、ゴニオメータにて入射角及び出射角
を変化させ繰り返し、基本波と第二高調波
のグレーティング結合条件を独立に変化さ
せ、最大の第二高調波強度を実現する QPM

条件を求めた。図 6(a,b)に基本波波長 850 nm

における第二高調波強度の入出射角依存性
を示す。=55°・=12°において波長 425 nm

の発生光強度が最大となり、目視観察可能な
第二高調波発生を確認した（図 6(c)）。図 6(b)

に最大の第二高調波強度を与える共鳴条件
近傍を拡大して示すが、これは非共鳴条件に
比べ約 1000 倍の増強にあたり、この角度は
入射基本波が+4 次回折により TM0 モードに
結合し、QPM 構造により導波路中で発生した
第二高調波の TM0 モードが+7 次回折により
前方回折し出射した条件にあたり、どちらも
線形光学測定により求めた共鳴条件（図 5）
と良く一致した。このときのグレーティング
共鳴と QPM 条件の関係を図 6(d)にベクトル
表示にて示すが、導波路内に励起された二波
の導波モードの波数差が極性反転の波数
2QPMと良く一致し、1次の QPM条件を実
現していることが分かった。 

上記位相整合条件のもとで第二高調波発
生強度の基本波パワー依存性を測定したと

ころ、図 7(a)に示すように基本波パワーの二
乗に比例することから、二次非線形光学過程
であることを確認した。また図 7(b)に示す偏
光依存性においても、TM 偏光励起のもと
TM：TE 偏光比は 200：1 となり、d33成分を
用いた過程であることを確認した。 

以上より、本研究で着目した III-V 族窒化
物半導体である GaN の非線形光学素子への
有用性を明確に実証することができた。 

 
図 6 縦 QPM GaN 導波路からの第二高調波
発生強度の入出射角度依存性：(a) 二次元表
示、(b)最大強度近傍の三次元表示。(c)遠視野
像（紫色散乱光検出）、(d)位相整合条件。 

 

図 7 縦 QPM GaN 導波路からの第二高調波
の(a)基本波パワー依存性、(b)偏光依存性。 

(2) 平成 24年度 

第二高調波発生を実証した縦 QPM 構造に
ついて波長変換効率を見積った。また作製の
比較的困難な縦QPM構造に代えて、TiOx/GaN

導波路による横 QPM 波長変換を実現するべ
く、導波路素子の作製技術を開発した。 

①縦 QPM GaN 導波路の波長変換効率評価 

波長変換効率を算出するために、グレーテ
ィング結合効率を数値計算により見積もっ
た。計算には時間領域差分（FDTD）法を用
い、周期 2.0 m・深さ 200 nmのグレーティ
ング構造を有する空気/GaN/サファイアの三
層スラブ導波路に対し、広帯域パルス平面波
を入射し、導波路端でのポインティングベク
トルを計測することで、結合効率の入射角・
波長依存性を求めた（図 8）。最大の第二高調
を呈する入射角・波長においては、1.0%であ
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ると見積もられた。この値とパワーメータに
より実測された基本波・第二高調波パワーに
加え、入射・出射位置から求めた相互作用長
を用いて規格化変換効率を求めると、745%/ 
Wcm

2 となった。この値は同帯域の強誘電体
導波路（LiNbO3）の波長変換素子の第二高調
波変換効率と同等であることが分かった。 

 

図8 FDTD法により計算した縦QPM GaN導
波路のグレーティング結合効率の角度・波長
依存性：(a)前方回折、(b)後方回折。 

②横 QPM TiOx/GaN 導波路の作製 

まず下部導波層として用いる非線形光学
活性材料として、サファイア基板上 GaN を有
機金属気相成長（MOVPE）法により成膜し
た。本研究で目指すスラブ導波路の下部導波
層の厚さは 200 nm程度と薄いが、MOVPE法
において通常広く用いられる+c 極性膜では
初期に島状成長が発生し、これらが会合する
500 nm 以上の膜厚でなければ光学的に平坦
な膜が出来ない。そこでこれに代えて−c極性
膜による薄膜の平坦化を試みた。微傾斜角
0.8°の c 面サファイア基板を用い、成長直前
に基板表面を窒化後、550°C で GaN 緩衝層を
堆積したうえで 1070°C に昇温し成膜した。
参照試料として、+c 極性 GaN の成長も行っ
た。光反射率を用いたその場観察により、成
長の進行に伴う表面平坦性の変化を観察し
た。図 9に光反射率の成長時間依存性を示す
が、+c極性膜の成膜では成長開始直後に反射
率が顕著に低下し回復に時間がかかる一方
で、−c極性膜の成長においては成長開始の初
期から反射率の低下がみられず薄膜干渉に
よる反射率振動が持続することから、二次元
成長モードの実現を確認した。また成長後の
走査型電子顕微鏡、原子間力顕微鏡による表
面モホロジー観察により、膜厚 100 nm 以下
でもサファイア基板を完全に被覆した十分
に平坦な膜ができることが分かった。 

 
図 9 サファイア基板上±c 極性 GaN 薄膜の
(a)MOVPE 成長中の光反射率変化、成長機
構：(b) +c極性、(c) −c極性 GaN。 

続いて上部導波層として用いる、反転対称
性を有する非線形光学不活性な材料として、
TiOxの成膜条件を探索した。まず静電結合型
反応性 RF スパッタリング装置を用いて、ガ
ラス基板上に 2インチ金属Tiターゲットを用
い、RF 出力は 200 W、成膜時間は 180 分、
Ar 流量を 10 sccm と一定とし、一方 O2流量
を 0.5～5.0 sccmと変化させて成膜した。スパ
ッタリング圧力 1.75～2.50 Pa のうち特定の
O2流量の条件において、表面粗さ 2.0 nm の
平坦膜が得られることが分かった。 

(3) 平成 25年度 

横 QPM 構造による OPDC に向けて TiOx/ 

GaN および極性反転 GaN 導波路の作製を進
め、並行して RHPSの実現を目指し InGaN 量
子井戸の高品質化を行った。 

①横 QPM TiOx/GaN 導波路の作製 

前年度に用いた静電結合型反応性 RF スパ
ッタリングに変えて、新規パルスレーザー堆
積・反応性マグネトロンスパッタリング装置
を導入し成膜したところ、図 10 に示すよう
に従来の TiOx膜と比べ平坦性・膜厚均一性が
顕著に向上した。また下部導波層として MBE

法により成膜した GaNも併用し、これらを組
み合わせて作製した TiOx/GaN 導波路につい
て、m-line 法により導波モード分散を評価し
た。TE1高次モードのポンプ光と、TE0・TM0

基底モードのアイドラ・シグナル光との位相
整合条件の存在を確認した（図 11）。今後は、
波長可変パルスレーザーをポンプ光として
用いての OPDC の実証を試みる予定とする。 

 

図 10 スパッタリング成膜した TiOx の実効
膜厚の面内均一性の比較：(a) 従来装置、(b)

新規装置で成膜。 

 

図 11 横QPM TiOx/GaN導波路の(a)導波モー
ドの実効屈折率分散、(b)OPDC 過程における
位相整合条件。 

②横 QPM 極性反転 GaN導波路の作製 

①で最適化した−c 極性 GaN 薄膜成膜後に
AlN 中間層を堆積し、酸化処理によりその表

(a) (b) 

(a) (b) 

(a) (b) 

(a) (b) 

(c) 



面を反転対称性のある AlONxに改質後、再成
長により+c極性への反転を試みた。酸化処理
の雰囲気・温度・時間を最適化することでエ
ピタキシャル成長の最適条件を求め、現在は
各条件での極性反転の分析を進めている。 

③InGaN 量子井戸の高品質化 
活性層となる InGaN 混晶薄膜の光学的品

質改善を行い、一定の成果が得られた。RHPS

の実証には狭線幅・高強度発光を呈する量子
井戸の実現が必要となる。本研究では−c極性
InGaN/GaN 量子井戸の作製を通じて、発光ブ
ロードニングの起源である熱力学的相分離
傾向のみならず、ラフニングにともなうミク
ロステップ形成とステップ・テラス間のイン
ジウム取込効率の差に起因した組成むらの
抑制が、極めて重要であることを解明した。
得られた知見を元に、今後は超平坦化量子構
造の作製による狭線幅化の実現と、共振器構
造の形成により、ポラリトンの強結合の実現
と RHPSの実証を引き続き目指す予定である。 
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