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研究成果の概要（和文）：近年実用化された青色半導体レーザよりも短波長にあたる深紫外域の半導体レーザ
は、半導体微細加工や医療分野でのニーズが高いにも関わらず、未だ実現されていない。これに対し本研究で
は、従来とは全く原理の異なる深紫外光の発生方法を提案した。AlNの強い光学非線形性を利用して青色半導体
レーザの波長を変換し、深紫外波長域にあたる第二高調波を発生するための素子作製・設計と光学測定の要素技
術を開発した。

研究成果の概要（英文）：Despite the strong needs for the semiconductor lithography and medical 
applications, still the semiconductor laser with a deep-UV emission has never been realized. In this
 work, novel methods for emitting deep-UV has been proposed, via the second harmonic generation in 
UV regime, pumped by blue laser diodes, based on the wavelength conversion process taking advantage 
of strong optical nonlinearity in AlN. Also, the elemental technologies for the device fabrication, 
design as well as the optical investigation have been developed.
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１．研究開始当初の背景 

近年、窒化物半導体である InGaNを用いた
白色・青色の可視域固体光源の実用化が進み、
従来の白熱灯やガスレーザを置換すること
で、劇的な省エネルギ化やコンパクトな情報
記録デバイスが実現されている。特に青色半
導体レーザの出力は向上し、ソニーと東北大
学の研究により現在はピーク出力100 Wを超
える報告がなされた。一方これより短波長に
あたる深紫外域の半導体発光素子は半導体
微細加工や医療分野でのニーズが高いにも
関わらず、未だ実現されておらず、依然とし
て電力消費が激しく、かつ大型のレーザ装置
を用いる必要がある。これは、紫外波長域で
発光する窒化アルミニウムガリウム（AlGaN）
結晶が極めてワイドギャップであるため、不
純物添加による伝導性制御が本質的に困難
であり、従来の半導体レーザ構造による電流
注入励起が実現できないことが原因である。
よって、従来とは全く原理の異なる深紫外光
の発生方法の開発が急務である。 
 
２．研究の目的 

これに対し本研究では既報とは全く異な
る、AlGaNの伝導性制御に因らないアプロー
チを提案した。具体的には、AlNが強い二次
の光学非線形性（光の波長を変換する性質）
を有することに着目し、これを活性層とした
光非線形導波路を作製し、同種材料である
InGaNを用いた青色域半導体レーザと集積化
することで、深紫外波長域にあたる第二高調
波（青色の半分の波長の深紫外光）発生のた
めの要素技術の開発を目的とした。その際、
素子長 10 mm程度で変換効率は 100％に達し、
トータルな効率は InGaN レーザと等しくな
る。これにより従来のレーザ装置より超省エ
ネルギ・コンパクト・高輝度な深紫外コヒー
レント光源を世界に先駆けて実現すること
を狙った。 
 
３．研究の方法 

 本研究では、ZrOx/AlN積層光導波路型波長
変換素子の作製と設計プロセスの開発と、素
子構造の試作、非線形光学測定系の構築とい
った要素技術の開発を行った。 

(1) パルスレーザ堆積による AlN成膜 

非線形光学活性層として機能する下部導
波路層に用いる、AlN薄膜をパルスレーザ堆
積装置を用いて成膜した。その際 AlN焼結体
をKrFエキシマレーザによりアブレーション
し、基板として c面サファイア基板を用いた。
この時高純度窒素ガスを導入し、成膜圧力、
レーザ励起強度、基板温度を最適化すること
で、結晶品質・表面平坦性と膜厚の面内均一
性の向上を狙った。 

(2) 反応性スパッタリングによる ZrOx成膜 

線形光学活性層として機能する上部導波
路層に用いる、ZrOx薄膜を反応性スパッタリ

ング装置を用いて成膜した。その際金属 Zr
ターゲットを Ar/O2雰囲気下でスパッタリン
グし、ガラス基板上にアモルファス薄膜を成
膜した。この時成膜圧力、酸素分圧、基板温
度を最適化し、表面平坦性と膜厚の面内均一
性の向上を目指した。 

(3) 光導波路の設計 

成膜した各薄膜の屈折率分散を元に、４層
スラブ光導波路構造またはチャネル光導波
路構造を仮定し数値計算することで、モード
位相整合を満たす導波層膜厚およびチャネ
ル幅を決定した。 

(4) 素子構造の試作 

光導波路の端面光学研磨、チャネル光導波
路の試作を行った。 

(5) 非線形光学測定系の構築 

実験計画の変更のため、光導波路への光学
結合と第二高調波の検出に用いる光学系の
再構築を行った。 
 
４．研究成果 

(1) パルスレーザ堆積による AlN成膜 

c 面サファイア基板表面を成膜チャンバ内
で熱処理後に直接成膜することで、単結晶薄
膜が得られることを反射高速電子線回折、X
線回折測定により確認した。またMOVPE成
膜した＋c面GaNテンプレート上にAlNを成
膜することでも、単結晶薄膜が得られ、特に
AlN の結晶方位が－c 極性に反転することも
アルカリエッチング法により確認した。 

(2) 反応性スパッタリングによる ZrOx成膜 

表面粗さ Ra～2 nm、膜厚均一性 1%程度の
光学的に平坦で均質な ZrOx薄膜を得た。得ら
れた薄膜を用いて、分光光度計と分光エリプ
ソメトリを用いた光学測定により、光学吸収
端と屈折率分散を評価したところ、250 nmま
での透明性と、正常分散を確認した。 

(3) 光導波路の設計 

上記で成膜した各薄膜の屈折率分散を元
に、まずこれら二層を組み合わせた 4層スラ
ブ光導波路構造における、可視から深紫外波
長域にかけての第二高調波発生に要する位
相整合膜厚を算出した。続いてチャネル光導
波路については、有限要素法を用いたフルベ
クトル電磁界解析により、位相整合膜厚・チ
ャネル幅を算出した。 

(4) 素子構造の試作 

光励起による第二高調波発生の実験に必
要な、素子加工条件の最適化を進めた。端面
結合による光学結合のために、試料をダイス
後、研磨装置を用いた光学研磨を行い、光学
的に平坦な端面が得られた。またチャネル光
導波路の試作を行った。チャネルパターンの
描画には電子線描画装置を用い、電子線レジ
ストにパタンを転写後、Ni蒸着とリフトオフ



により Ni ハードマスクを形成し、誘導結合
型反応性イオンエッチングを用いて窒化物
薄膜をチャネル状に加工することができた。 

(5) 非線形光学測定系の構築 

実験計画にて使用を検討していたチタン
サファイアレーザやNd:YAGレーザといった
光源については、前年度まで所属していた研
究室に残したため、この代わりとして共用設
備である大阪大学工学研究科ウルトラクリ
ーンルーム内に設置のパルス OPO 光源（本
学リノベーションセンタが管理）を用いた実
験へと計画変更を行い、これに伴い新たに必
要となった光導波路への光学結合と第二高
調波の検出に用いる光学系の構築を行った。 

研究代表者が研究期間中に異動したこと
から研究計画の変更を行う必要があったた
め、第二高調波発生の実証には至らなかった
が、上記(1)～(5)で得られた要素技術を用いる
ことで、目的とする結果が近々得られるもの
と期待している。 
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