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研究成果の概要（和文）：本研究では、ペロブスカイト太陽電池(PSC)に磁気ナノ粒子を分散させた光磁気ナノ
グラニュラー(p-MNG)において、光誘起型巨大磁気誘電効果の可能性を探究することを目的とした。その結果、
MgF2絶縁体中にFe磁性ナノ粒子を分散させた磁気ナノグラニュラーにおいて、磁気誘電効果の観測に成功し、実
験結果がデバイ・フレーリッヒ模型に基づく理論計算により定量的に説明できることがわかった。さらに、
CH3NH3PbI3 PSCにおいて光誘電効果の発現にも成功した。これらの実験・計算結果をベースに、p-MNGの光誘起
型磁気誘電効果について理論計算を行った結果、巨大な誘電率変化が得られることが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：In this study, we explore the possibility of photo-induced large 
magnetodielectric effect in photo-magnetic nanogranular (p-MNG), in which magnetic nanoparticles are
 dispersed in perovskite solar cell (PSC). As a result, we have successfully observed 
magnetodielectric effect in magnetic nanogranular, in which Fe magnetic nanoparticles are dispersed 
in MgF2 insulating matrix, and the experimental data can be well explained by theoretical 
calculation based on Debye-Frolich model. Moreover, we have successfully observed photodielectric 
effect in CH3NH3PbI3 PSC. As we carried out the calculation of photo-induced magnetodielectric 
effect in p-MNG, based on these experimental and calculation results, we found that a large 
magnetodielectric effect could be observed. 

研究分野：応用物理

キーワード： スピントロニクス　磁気ナノ構造　誘電体　光電流　トンネル効果
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究課題の推進により、ペロブスカイト太陽電池に磁気ナノ粒子を分散させた新しいタイプの光磁気ナノグラ
ニュラーにおいて、光誘起型巨大磁気誘電効果の発現が期待できることが理論的に明らかになった。今後は、当
該研究を更に推進させることで、光学(特に太陽電池研究分野)と磁性(特にスピントロニクス)、そして、誘電性
が互いに融合した新たな学際領域の創出が期待できるとともに、次世代超高性能磁気センサ・メモリ、インピー
ダンスチューナブル素子の実現に向けた新たな設計指針を導けるものと考えられる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
電子の電荷とスピンの 2つの自由度を利用する「スピントロニクス」は今世紀に入り輝かし
い発展を遂げてきた。中でも、絶縁体中に磁性ナノ粒子を分散させた磁気ナノグラニュラー
(MNG；図 1)は室温にて磁気誘電効果を示すことから、次世代の高感度磁気センサ・メモリや
インピーダンスチューナブル素子として、国内外で大きな注目を集めている。磁気誘電効果は、
磁気ナノ粒子の磁化が揃うと誘電率が大きくなり、磁化がランダムになるとが小さくなる現
象であり、その変化率は/と定義される。しかしながら、/は現在のところ最大で数程
度に留まっており、巨大な/の発現には至っていない。 
一方で、近年、新たな光電変換デバイ
スとして、ペロブスカイト太陽電池
(PSC)が大きな注目を集めている。PSC
の光電変換効率は室温にて 20%を超え
る。PSCの HOMO(最高占有分子軌道)と
LUMO(最低非占有分子軌道)間のエネル
ギー幅(=HOMU-LUMO ギャップ)は数
eV程度であることから、数 eV程度に相
当する波長の光を照射すると高効率で
光電流が発生する。この PSCに磁気ナノ
粒子を分散させた系では、光照射により
巨大な磁気誘電効果の発現が期待でき
る。 
 
２．研究の目的 
本研究課題では、PSCに磁気ナノ粒子を分散させた新しいタイプの光磁気ナノグラニュラー

(p-MNG)を提案し、本材料における光誘起型巨大磁気誘電効果についてその可能性を探る。 
 
３．研究の方法 
 p-MNGにおける光誘起型巨大磁気誘電効果の発現を目指し、初めに Fe/MgF2 MNGにおける
磁気誘電効果を調べた。Fe/MgF2 MNGの作製には電子線蒸着法と光リソグラフィーを用いた。
作製した試料の構造解析には高角度環状暗視野走査透過型電子顕微鏡(HAADF-STEM)、及びエ
ネルギー分散型 X 線分析(EDS)を用いた。磁気特性評価には集光型磁気光学カー効果(MOKE)
装置を用いた。磁気誘電効果の測定には磁場中交流 4 端子法を用いた。次に CH3NH3PbI3 PSC
における光誘電効果を調べた。CH3NH3PbI3 PSCの単結晶は、ヨウ化水素酸水溶液、酢酸鉛、メ
チルアミン水溶液の混合後、加熱/徐冷の過程を経て得られた。単結晶の構造解析には X線回折
法を用いた。光誘電効果の測定に関しては、本研究課題を通じて新たにその測定系を構築し、
これにより光誘電測定を実施した。最後に、これらの実験結果に基づき、Fe/CH3NH3PbI3 p-MNG
の光誘起型磁気誘電効果について理論計算を行った。 
 
４．研究成果 
 図 2に Fe/MgF2 MNGにおける磁気誘電効果を示す。Fe微粒子のサイズは 5−10 nm程度であ
る。MgF2 の膜厚は 50 nm程度である。図 2より低周波領域では/が大きくなることがわか
る。特に 40 Hzでは、1 kOeの低磁場において/が 1.45%を示す。これは Co/AlF MNGにお
いて観測された/の最大値(=0.8%)を超える結果である。 
最大磁場印加時における/の周波数特性を図 3に示す。30 Hzにおいて最大で 2.9%の/
を示した。この/の周波数特性は拡張デバイ・フレーリッヒ模型による計算結果(図 3の実線)
と良い一致を示す。従来のMNGでは 1種類の誘電率が仮定されていた。今回の系では 3種類 

図 1磁気ナノグラニュラー(MNG) 

図 3 /の周波数特性 図 2 Fe/MgF2 MNGにおける磁気誘電効果 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
の誘電率が並列に繋がる等価回路(図 3 の挿入図)を仮定することで実験結果を定量的に説明す
ることができた。
種類の誘電率が存在する原因を明らかにするため、HAADF-STEM像において FFT(高速フー
リエ変換)解析を行った。HAADF-STEM 像と FFT 解析結果を図 4 に示す。図 4(a,b)の
HAADF-STEM 像より Fe 微粒子は、小サイズの微粒子、それが核成長した中サイズの微粒子、
そして、それらが結合した大サイズの微粒子で構成されることがわかった。それらの典型的な
サイズは、それぞれ 5.3 nm、6.5 nm、11.0 nm程度である。図 4(c,d)の FFTスペクトルから、そ
れらのサイズに相当する 3つのピークが現れていることがわかる。なお、図 4(d)の= 0.022 nm-1

におけるピークは低次高調波成分が重畳されたことに由来すると考えられる。以上より、3 種
類の誘電率は、異なる 3つの Fe粒子径が存在することに由来すると結論付けられる。 
 次に、合成した CH3NH3PbI3 PSCの X線
回折結果と光誘電効果の測定セットアッ
プを図 5 に示す。X 線回折の結果、
CH3NH3PbI3は空間群 l4/mcmのペロブスカ
イト構造を示すことがわかった。構築した
測定系のスペックは以下の通りである。光
学系では、レーザー波長を 445、532、635、
808 nmに変化させることができ、5 mW以
下のパワーでレーザー照射することがで
きる。誘電率測定系では、周波数を
20−1MHzに変化させることができ、抵抗は
10 M以下、キャパシタンスは 5 pF以上の
範囲内で測定することができる。図 5では
省略しているが、最大 10 kOe の磁場を印
加することができる。本測定系を用いて、
PSC の光誘電特性を調べた結果、
CH3NH3PbI3 PSCにレーザー光(0.364 mW、
532 nm、直線偏光)を照射すると誘電率が大
きく変化する室温光誘電効果(/)
を観測することに成功した(図 6)。 
 最後に、これらの実験・計算結果に基づ
き、Fe/CH3NH3PbI3 p-MNGにおけるレーザ
ー光照射時の/を計算した。計算にはデ
バイ・フレーリッヒ模型を用いた。その結
果、図 7に示すように、100%を超える巨大
な/が得られることが理論的に明らか
になった。これは、レーザー光が p-MNG
に照射されると、高次のコトンネリング(=

図 5 CH3NH3PbI3 PSCのX線回折結果と
光誘電効果の測定セットアップ 

図 6 CH3NH3PbI3 PSCにおける光誘電効果 

図 4 Fe/MgF2 MNGにおける HAADF-STEM像の(a)2次元マッピングと(b)ライ
ンプロファイル、(c) 2次元 FFT像と(d)1次元 FFTプロファイル 
 



協奏的トンネリング：「高次」は jが大きいこ
とに対応)が生じ、実効的なスピン分極率が大
きくなることに起因する。 
今後は、本研究課題を更に推進させること
で、光学(特に太陽電池研究分野)と磁性(特に
スピントロニクス)、そして、誘電性が互いに
融合した新たな学際領域を創出させるとと
もに、次世代の超高性能磁気センサ・メモリ、
インピーダンスチューナブル素子への応用
を目指す。 
本研究課題を遂行するにあたり、北海道大
学有田准教授には MNG に関して多大なるご
協力をいただきました。ここに感謝の意を表
します。 
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