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研究成果の概要（和文）：３元タリウム化合物の局所的な巨大光誘起変形現象について，その変形量の定量的な評価を
行った。光損傷閾値より２桁小さい光強度で，マイクロメーターオーダーの変形量を示すことを明らかにし，時間応答
性の結果と併せて，本現象がマイクロメーターサイズを対象とした光駆動機構への応用が可能であることを示した。シ
ミュレーション結果との比較から，３元タリウム化合物の小さな熱伝導率が変形の局所性に寄与していることがわかっ
た。タリウム化合物の構造相転移温度で，電子準位構造の変化が生じていたことから，相転移による物性変化が光誘起
変形の巨大性に関与している可能性が考えられる。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to make quantitative evaluation of the photo-induced 
local-expansion of the surface relief in thallium ternary compounds. The investigated samples exhibit 
micrometer order expansion with short response time at low pump beam power of about two orders less than 
the optical damage threshold. These results indicate that the thallium ternary compounds are promising 
materials for new light-driven systems. From the result of the simulated calculation for the 
photo-induced expansion, it is suggested that the local-expansion is due to small thermal conductivity in 
the thallium compounds. The electronic band structures of some thallium compounds display an abrupt 
change around the temperatures of the structural phase transitions. It is reasonable to suppose that the 
giant photo-induced expansion in the thallium ternary compounds is related to the change of physical 
properties by the structural phase transitions.

研究分野： 半導体光物性
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１．研究開始当初の背景 
 光はそのエネルギー，時間，空間の制御が
容易なことから，現在の科学における大きな
研究分野を形成している。その中でも，光エ
ネルギーの他エネルギー形態への変換は，光
を有効利用する上で重要な研究分野であり，
光から電気，化学，力学的エネルギー等への
変換を利用する研究が盛んに行われている。
しかし，完全な光エネルギー利用にはまだ遠
く，材料や手法上の問題から，いまだ，着目
されていない光エネルギー利用法が存在し
ている。このような，陽の目を浴びていない
技術，材料の開拓は，人類の将来の生存基盤
を確保する上で最も重要な課題であると言
っても過言ではない。 
 我々は，３元タリウム化合物（TlInS2，
TlInSe2，TlGaSe2 等）が持つポテンシャルに
着目し，光学特性，電気的特性，バンド構造
等の基礎物性的な研究過程において，光照射
により光スポット付近の試料表面が局所的
に著しく変形（隆起）する光誘起変形現象を
発見した。この現象は光学顕微鏡で確認でき
るほどの巨大な隆起であると同時に，光のオ
ン・オフを繰り返すことで，同様の変形を繰
り返す可逆的な応答を示していた。このよう
な光―弾性エネルギー変換の可能性を示す
実験結果が種々得られていることから，これ
らの現象を支配する機構を系統的に解明す
べく本研究計画を立案し取り組んだ。 
 
２．研究の目的 
 本研究は，新たに発見された「巨大光誘起
変形現象」の原因を解明し，その知見を、光
―弾性エネルギー変換という新しい光エネ
ルギー変換技術に結実させる試みであり，光
エネルギーの新しい利用法を提案し，光エネ
ルギー変換材料分野に新しい研究領域を拓
くものである。 
 そこで，本研究では，まず，巨大光誘起変
形現象の定量的な評価から，照射した光と変
形量の関係を定量的に明らかにすることを
目的として研究を行った。そして，光誘起変
形現象による，光エネルギー利用の新研究領
域開拓や応用展開への基礎として，本現象の
起源と要因を考察するとともに，本現象を利
用した光駆動機構としての性能と可能性を
示すことを目的として研究を遂行した。 
 
３．研究の方法 
(1)レーザー光照射による光誘起変形特性計
測 
 研究対象である3元タリウム化合物の吸収
波長である，408nmの半導体レーザー（CW光，
最大 93.5mW/mm2）をポンプ光として，試料表
面に照射し，ポンプ光スポット付近に生じた
隆起変形を共焦点レーザー変位計により定
量的に評価した。また，ポンプ光のパワーや
スポット形状が試料表面の変形量や形状に
与える影響を調べた。さらに，断続的なポン
プ光を照射させることで，光誘起変形の再現

性や過渡応答性を測定し，本材料の光駆動機
構用材料としての性能を調査した。 
 
(2)光誘起変形現象のシミュレーション計算 
 有限要素法によるシミュレーション計算
により，光熱変換により発生した熱による熱
膨張が本現象の起源と仮定して，試料表面温
度や隆起変形量のポンプ光強度・スポット径
依存性を見積った。そして，実験結果との比
較を行うことで，本現象の起源について考察
を行った。 
 
(3)分光エリプソメトリによる光学定数測定 
光誘起変形現象解明には，熱による物性変

化の影響が重要な鍵となる。ここでは，電子
－フォノン相互作用の影響を調べるため，温
度変化に伴う光学定数（誘電率，屈折率）や
電子準位構造の変化を調べた。測定には，温
度可変の分光エリプソメーターを用いた。測
定エネルギー領域は 0.75-6.0eV で，測定温
度範囲は 100-400K である。また，タリウム
化合物の光学異方性を考慮して誘電率スペ
クトルを測定した。 
 
４．研究成果 
(1) 光誘起変形現象について，その変形量や
形状の定量的な評価を行った。その結果，
TlInSe2，TlGaSe2，TlSe2等でポンプ光中心付
近に凸状の隆起が確認できた。図１に鎖状構
造を持つ TlInSe2，TlGaSe2，TlSe2におけるポ
ンプ光のスポット中心の隆起変形量（膨張
量：hmax）のポンプ光強度依存性を示す。図
に示されるように，その変形量は，照射光強
度と共に増大し，数マイクロメートルオーダ
ーに達していることがわかる。また，図２に
は， 各タリウム化合物について，試料厚(h)
から求めた，試料厚方向の膨張率(変形率: 
hmax/h)のポンプ光強度依存性を示す。いず
れの試料も 100mW/mm2 以下のポンプ光強度で，
10-3 オーダーという，非常に大きな変形率を
示していた。これらの３元タリウム化合物の
光損傷閾値は，およそ数 W/mm2 程度であるこ
とを確認しており，光損傷閾値より 2桁も小
さな値で，数マイクロメートルの変形量，10-3

の変形率を示す局所的な隆起変形が実現で
き，さらに高強度のレーザー光照射により，
より大きな変形を示す可能性があることを
明らかにした。この隆起変形を用いることで，
マイクロメートルサイズの物質の駆動が可
能になることが予想される。 
 次に，光誘起変形現象について，光照射の
ON/OFF に対する応答性を調べた。図３には，
TlInSe2 におけるポンプ光スポット中心の試
料表面の膨張量（h）について，ポンプ光の
ON と OFF を繰り返した結果を示す。この結果
から，光照射の連続的な ON と OFF の繰り返
しに対して，再現性の良い可逆的な応答を示
すことがわかった。また，ON 時，OFF 時とも
に，変形の飽和時間は数十秒であるが，時定
数は，共に１秒以下であるため，比較的速い



時間応答性を示すことがわかった。このこと
から，本現象を駆動機構に用いる場合，1 秒
以下の時間領域で，本現象を制御可能である
ことがわかった。 
これらの結果から，今後，本現象を用いた

光駆動機構の実現が期待できる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ 光誘起変形の隆起変形量の照射光強

度依存性 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ 光誘起変形による変形率の照射光強

度依存性 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 断続光照射による光誘起変形の時間

応答性 
 
 
 
(2)光誘起変形現象について有限要素法によ
るシミュレーション計算を行い，実験結果と
の比較を行った。TlInSe2に関して93.5mW/mm2

のポンプ光照射時の計算結果を図４に示す。

図中のｘ，ｙはそれぞれ，鎖状構造の鎖に対
して直角，平行方向を示しており，隆起変形
量（H）の各方向のプロファイルを示してい
る。様々な条件の計算結果から，本現象の局
所性は，タリウム化合物の小さい熱伝導率が
要因のひとつであることがわかった。しかし，
実験では，ポンプ光スポット中心で 4.5m 程
度の膨張量が観測（図１）されたことに対し
て，光熱変換による熱膨張を考慮したシミュ
レーション計算では，60nm 程度の膨張となる
計算結果となった。このように，実験と計算
結果が 2 桁程度異なることから，本現象が，
単なる光熱変換と熱膨張では説明できない
ことを示しており，他の物理現象が介在して
いることを示す結果であった。原因の解明に
は至っていないが，予想される要因としては，
温度や構造相転移による弾性係数や熱伝導
率等の物性値の変化が考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ 光誘起変形のシミュレーション計算

結果（青色はポンプ光照射領域） 
 
 
 
(3)熱と物性間の関係を調べるため，光学定
数（誘電率スペクトル）の温度特性から，温
度変化や相転移に伴う光学遷移や電子準位
構造への影響（電子―フォノン相互作用）を
調べた。図５に，層状 TlGaS2の E//c*（E:電
場方向，c*:層に垂直方向）偏光に対する誘
電率スペクトルの実部・虚部と，標準臨界点
モデル解析により求めた光学遷移（CP）エネ
ルギー位置を矢印で示した。また，図６には，
各光学遷移エネルギーの温度依存性を示し
た。Ep1,Ep4,Ep7に関して，180K もしくは 270K
付近で，温度特性に特異な変化が観測された。
これらは，TlGaS2の構造相転移温度に対応し
ていることから，構造相転移によって，電子
準位構造が変化したことを示している。今回
の測定結果は，室温より低温側での結果であ
るが，タリウム化合物は，高温側でも構造相
転移が生じている可能性があり，これに伴う
物性変化が生じると考えられる。 
今後の研究で，物性値と温度や構造相転移

の関係を明らかにすることで，光誘起変形現
象の原因解明が期待できる。 
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図５ TlGaS2の誘電率スペクトルと光学遷移

エネルギー（矢印） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図６ TlGaS2の光学遷移(CP)エネルギーの温
度依存性（矢印で示した温度で温度特性の変
化が見られた） 
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