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研究成果の概要（和文）： 

 各種の遷移金属酸化物を対象として、放射線照射による永続的光伝導の有無とその大きさを
検討した。その結果、放射線照射による永続的光伝導が生じるための条件として、軌道整列状
態が基底状態であることが示された。また、多結晶体での永続的光伝導では、粒径や粒界の影
響を強く受けることが示され、放射線検出素子開発において克服すべき問題であることが示さ
れた。 

 
研究成果の概要（英文）： 
    We investigated persistent photoconductive (PPC) behavior of various transition-metal oxides 

under X-ray irradiation. We clarified that the orbital ordered state is the prerequisite for the PPC. In 

addition, it was revealed that particle size or grain boundary significantly influence the PPC behavior in 

the polycrystalline samples. In order to apply the PPC to radiation detectors, control on the particle size 

is very important. 
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１．研究開始当初の背景 

 

1990 年代後半に、ある種の強相関電子系物
質において、X 線などの照射により電気伝導
度が数桁以上も上昇する金属絶縁体転移現
象が見出されてきた（Kiryukhin ら、Nature 

1997 年）。この現象が、既往の照射効果と大
幅に異なるのは、物性の劇的な変化にも関わ

らず、結晶格子には非常に僅かな変化が観測
されるのみである点である。また、多くの場
合、この現象は可視光照射によっては誘起さ
れず、放射線照射に特有である点も注目に値
する。発見されてから 10 年以上経過したに
も関わらず、この特異な照射効果に関連する
研究報告は少ない。特に、国内外の放射線分
野の研究者によるものは、申請者らのグルー
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プを除けば、皆無である。 

放射線誘起金属絶縁体転移が観測されてき
た物質系では、構成元素の電荷や電子軌道の
秩序構造が形成されることが報告されてお
り、放射線入射による軌道秩序の崩壊がこの
特異な放射線照射効果の原因であることが、
研究代表者らの研究を含む複数の研究報告
から示唆された。しかしながら、現在までに
提唱されたメカニズムは全て仮説の域を出
るものではない。また、研究代表者らは、こ
の照射効果のエネルギー効率が非常に高い
ことが明らかにした。さらに、照射誘起変化
のエネルギー効率が、軌道秩序のドメインの
大きさに支配されている可能性を指摘した。
これらの研究成果を基に、申請者は、放射線
誘起絶縁体金属転移の基礎・応用両面での研
究展開の着想を得た。 

本研究の特色や意義を下に述べる。 

 

学術的な特色：本研究で取り扱う放射線照射
効果は、照射効果解析の分野で従来研究され
てきたものとは全く異なる。放射線の電離作
用による照射効果に限定した場合、既往の研
究が取り扱ってきた照射効果とは、結晶中の
大幅な原子変位や化学結合の変化として出
現し、その結果、物性が変化することとなる。
一方、本研究で取り扱う照射効果は、電子の
軌道秩序状態にの変化をもたらすものであ
り、放射線の入射によって誘起されるある種
の秩序・無秩序転移であると考えられる。こ
の現象は、新たな照射効果探究という基礎研
究としての重要性のみでなく、新たな原理で
動作する放射線検出素子開発の可能性を秘
めた工学研究としても位置づけられる。また、
強相関電子系の研究としての観点では、新た
な応用可能性を提示するものであり、放射線
理工学と強相関電子系を対象とした物性物
理分野との学際領域における研究展開であ
ると位置づけられる。  

 

独創的な点：放射線検出において初めて、放
射線誘起絶縁体金属転移という現象を利用
する点が独創的である。この現象は、これま
でに放射線検出において利用されてきた発
光・電荷分離・化学結合変化などとは全く異
なる現象であることは明確であり、その応用
可能性を探索する点において非常に独創的
かつ挑戦的である。 

 

予想される結果と意義：本研究の遂行により、
放射線誘起絶縁体金属転移の基礎過程が解
明され、この現象の様々な応用可能性の探索
が可能となる。その用途は、本研究で対象と
する放射線検出に留まらず、放射線による物
性制御という、従来とは全く異なる放射線利
用技術の端緒ともなりうるものであり、本研
究によって得られる知見の波及効果は非常

に大きい。 

 

 

２．研究の目的 

 

 本研究の目的は次の二点である。 

 ・放射線誘起金属絶縁体転移の基礎過程を
解明する。軌道秩序を有する多様な物質を対
象とし、それらの放射線照射効果を、電気伝
導度測定などのマクロな物性測定のみでは
なく、ミクロな秩序構造を解析可能な手法
（共鳴 X 線散乱など）を駆使して研究を進め
る。 

・高いエネルギー効率を利用し、放射線検出
素子としての性能を追求する。具体的には、
物質の組成・作製条件の最適化により、放射
線照射に伴う電気伝導度変化を最大化する
ことにより、検出感度の高い材料の開発を行
う。 

 

３．研究の方法 

 
放射線誘起金属絶縁体転移の基礎過程の解

明と、放射線検出素子としての性能評価・材
料特性向上を並行して進めた。相転移過程の
解明においては、電気伝導度測定などのマク
ロ物性測定を行った。特に、軌道秩序の変化
の有無に焦点を当て、放射線誘起絶縁体金属
転移のメカニズムの解明を進めた。一方、放
射線検出素子の開発においては、相転移メカ
ニズムについて得られた知見を基に、より高
機能の材料開発を進めた。 
 具体的には、既に放射線誘起金属絶縁体転
移が発見されている、ペロブスカイト型マン
ガン酸化物やチオスピネル化合物や、その類
似構造・組成化合物を対象とし、次の２点を
明らかにすべ区研究を進めた。また、基礎過
程の解明と検出素子の開発については、それ
ぞれの活動で得られた知見をフィードバッ
クしながら研究を遂行した。 

 

放射線誘起絶縁体金属転移の基礎過程の解
明 

 

絶縁体金属転移を伴う放射線照射効果に
ついて、電気伝導度測定などのマクロ物性評
価を行った。特に、 

・放射線誘起絶縁体金属転移に伴い、軌道秩
序状態がどのように変化するのか、ミクロな
観点から解析を行った。これによって、この
特異な照射効果が、電子軌道の秩序‐無秩序
転移に由来するという仮説を検証した。 

・放射線照射による軌道状態の変化が観測さ
れた場合には、軌道秩序状態を基底状態とす
る物質について網羅的に放射線照射を行い、
軌道秩序が絶縁体金属転移における必要条
件であるのか、あるいは十分条件であるのか



 

 

を検証した。 

 

・放射線誘起絶縁体金属転移を利用した放射
線検出素子の開発と性能評価 

    

放射線照射に対する電気伝導度変化を定量
し、より高い検出感度を追求した。具体的に
は、 

 

・放射線誘起絶縁体金属転移を示す多様な化
合物を対象とし、吸収線量に対する電気伝導
度変化を求め、検出感度の指標とした。また、
動作温度・保持時間などの特性も解析した。 

・照射前後の電気伝導度を決定する因子を解
明し、また基礎過程の知見を利用することに
より、化合物組成や作製条件を最適化するこ
とにより、検出感度の向上を図った。 

 
４．研究成果 
 

2009年度には、研究対象として基底状態の
異なるLa7/8Sr1/8MnO3（LSMO）と
La7/8Ca1/8MnO3（LCMO）を選んだ。前者はこ
れまでに照射効果が観測されている電荷/軌
道秩序状態（ポーラロン秩序）にあり，後者
は電荷秩序を呈さず，hole-poorな媒体中に
hole-richな領域が相分離した状態にある。こ
のhole-poor領域は軌道秩序で特徴付けられ，
ポーラロンが短距離に相関している。この二
つの物質に対し，X線照射実験を行い，それら
の結果からペロブスカイトMn酸化物における
X線誘起永続的光伝導（PPC）の発現挙動を探
究した。 
その結果、LSMOとLCMOの両方の系において、
電気抵抗率は，X 線照射量の増大に伴い低下
し，照射停止後も低抵抗状態が維持される
PPC が観測された。これは，ペロブスカイト
型 Mn 酸化物の電荷秩序を呈さない系におけ
る初の PPC 観測結果である。この結果から，
電荷秩序相の形成が，必ずしも PPC を起こす
条件とはいえないことが示された。 

 2010年度には、研究対象として基底状態
の異なるPrCaMnO3を選択した。当該物質中の
、PrとCaの組成を変化させてMnの平均価数を
変化させた焼結体を作製した。電子線プロー
ブマイクロ分析の結果、得られた試料での均
一な元素分布が確認された。この試料に対し
、低温でＸ線照射しながら電気伝導度の測定
を行った。その結果、単結晶試料では急激な
伝導度上昇の観測された系においても、ほと
んど永続的光伝導が観測されなかった。これ
は、多結晶試料における粒径が数μm程度であ
り、その結晶粒界における伝導電子散乱の寄
与が大きかったためであると考えられる。 
放射線検出素子としての応用を考慮する上
で、多結晶試料を想定する。そのため、本研
究の結果は、多結晶試料の粒径など、焼結条

件の最適化による感度向上が必要であるこ
とを示すものである。 
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