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研究成果の概要（和文）：LaAlO3系およびBaAl2O4系化合物において光照射によって誘電率が変化する現象（光
誘電効果）を示す新材料の探索と、その発現機構の究明に取り組んだ。その結果、還元焼成LaAlO3において巨大
な光誘電効果の創出に成功し、第一原理計算によって酸素欠陥が光誘電効果に主要な役割を果たすことを示唆す
る結果を得た。また、微量元素置換を施したBaAl2O4においては、光誘電効果が107Hz程度で誘電緩和を示すこと
を見出し、その振る舞いを解析することによって、複数のギャップ内準位にトラップされた光励起キャリアの外
部電場に対する分極応答が光誘電効果の起源であることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have explored novel dielectric materials with the photo-dielectric 
effect, the dielectric permittivity of which varies with photo-irradiation, and have studied a 
mechanism of the photo-tunability. Through extensive investigations, we have found considerable 
enhancement of permittivity in reduced LaAlO3 under the photo-irradiation, and have clarified that 
oxygen vacancies play an important role in the observed photo-dielectric effect. In the modified 
BaAl2O4, which was subjected to slight element-substitution, furthermore, we have found that the 
dielectric relaxation of the photo-dielectric effect around 107 Hz. By analyzing the observed 
dielectric relaxation, it has been clarified that the photo-dielectric effect stems from the 
polarization response of photo-excited carriers trapped at the multiple in-gap states.

研究分野： 固体物性物理学

キーワード： 誘電体　光誘起効果　光電効果　アルミネート
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研究成果の学術的意義や社会的意義
トランジスタや青色LEDに代表されるように、新しいデバイス素子の創出は科学技術の新展開を常に先導してき
た。本研究は、光－誘電応答相関の基礎学理構築を通して、光によって誘電体の特性を自在にコントロールす
る、これまでに例の無い全く新しいデバイス素子の創製に取り組むものである。誘電体は、周波数フィルタやセ
ンサなどへの応用を通して現代の電子デバイスに遍く応用されており、言うなれば「エレクトロニクス技術の
米」とも言うべき物質系である。したがって、本研究で実現する誘電体の光制御は、従来のエレクトロニクスか
ら次世代のフォトエレクトロニクスへの不連続な技術革新を先導すると期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 

新しいデバイス素子の創出は、これまで科学技術の新展開を常に先導してきた。例えばショッ
クレー、バーディーン、ブラッティンによって開発されたトランジスタは、電子機器の小型化や
高性能化の道を新たに切り拓き、現在の先端的エレクトロニクスの礎を築いた（1956 年ノーベ
ル物理学賞）。また、赤崎、天野、中村によって開発された青色発光ダイオードは、全固体素子
による全色照明を可能にし、世の中の光源技術を一変させた（2014 年ノーベル物理学賞）。それ
に対して本研究は、光－誘電応答相関の基礎学理構築を通して、光によって誘電体の特性を自在
にコントロールする、これまでに例の無い全く新しいデバイス素子の創製に取り組むものであ
る。誘電体は、周波数フィルタやセンサなどへの応用を通して現代の電子デバイスに遍く応用さ
れており、言うなれば「エレクトロニクス技術の米」とも言うべき物質系である。したがって、
本研究で実現する誘電体の光制御は、従来のエレクトロニクスから次世代のフォトエレクトロ
ニクスへの不連続な技術革新を先導すると期待される。 

我々は最近アルミネート系化合物において、光によって物質の誘電率が顕著に変化する「光誘
電効果」を見出した。この光誘電効果のメカニズムに関して研究開始当初は未解明な点が多く、
光誘電効果の発現機構解明が喫緊の課題であった。本研究によって光誘電効果のメカニズムを
明らかにし、それを足掛かりとした革新的機能性材料開発を縦横に展開することによって、光－
誘電応答相関を司る基礎学理と応用開発に向けた物性最適化の指針が得られると見込まれる。 
 
 
２．研究の目的 
 

本研究は、誘電体の応答物性に光制御特性を新たに付与することによって、これまでに例の無
い全く新しいデバイス素子材料の創出に取り組むものである。誘電体は、導電体や半導体と並ん
で現代のエレクトロニクス技術を支える重要な物質系である。しかしながら、導電体や半導体が、
フォトレジスタやフォトトランジスタなどによって既に光制御を実現しているにも関わらず、
誘電体物性の光制御を用いたデバイス素子は未だに実現していない。誘電体は、コンデンサや周
波数フィルタ、センサなどへの応用を通して、エレクトロニクスデバイスに広く実装されており、
したがって、もし誘電体物性の光制御が実現すれば、フォトエレクトロニクス技術の新しいフロ
ンティアが拓けることは疑いもない。 
 我々が最近新たに光誘電効果を見出したアルミネート化合物群は、光照射によって増強され
た誘電率が光照射後に直ちに暗状態の値に戻ったり、あるいは光照射後も長時間残存したりと、
物質によって多様な振る舞いを示す。本研究ではこの部室系に着目し、101 ̃ 1014 Hz にわたる
広帯域誘電測定と第一原理計算を相補的に駆使することによって、光誘電効果において主要な
役割を担う分極成分を欠陥状態との関連から明らかにする。それによって、光－誘電物性相関の
基礎学理を構築し、光で誘電特性を自在に制御する新しいデバイス素子の実現に向けた新材料
開発に取り組む。 
 
 
３．研究の方法 
 

これまでの予備的な研究によって見出した、即時的光誘電効果を示す LaAlO3 系化合物と永続
的光誘電効果を示す BaAl2O4 系化合物を対象物質として研究を実施する。まず、それぞれの物質
を固相反応法によって合成し、粉末Ⅹ線回折によって不純物等の析出がないことを随時評価す
る。合成した試料において LED ランプおよびキセノン分光光源を用いた光照射の下で 101 ̃  1014 
Hz の広帯域にわたる誘電測定を実施する。誘電測定においては、測定周波数領域に応じて LCR
メータ、ネットワークアナライザ、分光エリプソメトリを使い分ける。特に、光照射に起因する
試料表面の温度上昇を赤外線温度計によって常にモニタリングして適切に補正し、光誘電効果
の精密な計測を実現する。以上の測定によって光誘電効果が消失する周波数を明らかにし、光誘
電効果に主要な役割を担う分極成分に関する情報を得る。 

上記の実験的研究と並行して、第一原理計算によって物質中に生成する最安定欠陥種を求め
る。それによって得られる結果と広帯域誘電測定の結果より光誘電効果の起源となる分極成分
を同定し、光誘電効果のメカニズムに関する知見を得る。 
 
 
 
 
 
 



 
４．研究成果 
 
 
LaAlO3 系化合物 
 

還元焼成によって酸素欠損を意図的に導入した LaAlO3の多結晶及び単結晶の合成と光誘電効
果の検証を実施した。さらに、第一原理計算によって、還元焼成 LaAlO3 中に生じる欠陥の同定
に取り組んだ。その結果、還元焼成 LaAlO3 多結晶において誘電率変化 120%にも及ぶ巨大な光
誘電効果の創出に成功した。また第一原理計算によって、本研究で採用した合成条件下では La
欠陥と酸素欠陥の対が最も安定に生じる欠陥であり、そのうち酸素欠陥が光誘電効果に主要な
役割を果たすことを示唆する結果を得た。一方、還元焼成 LaAlO3 単結晶では光誘電効果を観測
されなかった。これに関しては、多結晶と合成する条件が違うため生成する欠陥種が異なる可能
性が考えられる。 
 
 
BaAl2O4 系化合物 
 

Zn 置換率 5%の Ba(Al1-xZnx)2O4(x = 0.05)多結晶試料において、誘電率変化 30%の比較的大
きな光誘電効果を得ることに成功した。また、分光エリプソメトリによる光誘電効果測定によっ
て、LCR メータによる通常誘電測定で少なくとも 106Hz まで観測される光誘電効果が、1012Hz
以上の周波数領域では観測されないことを明らかにした。この結果は、光誘電効果の起源として
107̃109Hz の周波数帯域に緩和周波数を有する光誘起電気双極子の可能性を提起している。こ
の結果に基づき、より高周波数帯域まで光照射下の誘電測定を実施可能なシステムの構築と、測
定可能周波数帯域内で光照射下の誘電緩和を示す新規光応答性誘電体の探索、これら二つの相
補的なアプローチによって光誘電効果の起源に関するより詳細な実験的知見の収集に取り組ん
だ。その結果、これまでに見出した光応答性誘電体 Ba(Al0.97Zn0.03)2O4 の Al の一部を Ga で置換
した Ba[(Al0.95Ga0.05)0.97Zn0.03]2O4 において光照射下の誘電緩和を観測することに成功し、本系の
光 誘 電 効 果 の 応 答 周 波 数 が 107 Hz 程 度 で あ る こ と を 明 ら か に し た 。 続 い て
Ba[(Al0.99Ga0.01)0.97Zn0.03]2O4 に着目し、暗状態および光照射状態における誘電率を、室温から
750K の広い温度範囲において 102Hz～107Hz の広い周波数帯域に亘って測定した。それによっ
て得られた結果を解析することによって、複数のギャップ内準位にトラップされた光励起キャ
リアの外部電場に対する分極応答が光誘電効果において重要な役割を果たしていること、そし
てギャップ内準位にトラップされた光励起キャリアは昇温と共に逐次的に緩和して約 700K で
永続的光誘電効果が完全に消失することを明らかにした。これらの結果は、適切な元素置換を施
すことによって Ba[(Al0.99Ga0.01)0.97Zn0.03]2O4 における光誘電効果の時定数を制御することで、光
誘電レシーバや光誘電スイッチ、光誘電メモリ等の新たな光素子の自在なデザインの可能性を
示している。 
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