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研究成果の概要（和文）：電気、光の両刺激で導電性の変調が確認されるSnドープIn2O3（ITO）/Nbドープ
SrTiO3（Nb:STO）接合に注目し、光応答特性の電気的制御を試みた。作製したITO/Nb:STO接合は電圧誘起の抵抗
変化と、紫外光照射による光誘起電流の発生が共に確認された。接合に電圧を印加しながら光誘起電流増加/減
衰の緩和特性を評価した結果、±0.5 Vの電圧範囲で２桁に亘り光誘起電流の緩和時間を制御できることが明ら
かになった。接合の物理リザバー性能を評価するため、手書き数字の画像分類タスクを行った結果、入力信号の
時間スケールに合わせて、適切な電圧を選択することで、学習が最適化されることが確認された。

研究成果の概要（英文）：Focusing on Sn-doped In2O3 (ITO)/Nb-doped SrTiO3 (Nb:STO) junctions, whose 
electrical conductivity is modulated by both electrical and optical stimulation, we attempted to 
electrically control the photoresponse characteristics. In the fabricated ITO/Nb:STO junctions, both
 voltage-induced resistance change and photo-induced current generation due to UV light irradiation 
were confirmed. As a result of evaluating the relaxation characteristics of the increase/decrease of
 the photo-induced current while applying a bias voltage to the junction, it was found that the 
relaxation time of the photo-induced current can be controlled over two orders of magnitude in the 
voltage range of ±0.5 V. To evaluate the junction's physical reservoir performance, we performed an
 image classification task of handwritten digits, and found that learning was optimized by selecting
 an appropriate voltage according to the time scale of the input signal.

研究分野： デバイス物理
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研究成果の学術的意義や社会的意義
物理リザバー計算（RC）は時系列信号の低電力かつ高速リアルタイム処理に適し、エッジ領域での学習適用性が
高いため注目されている。RCのコアであるリザバーを物理系のダイナミクスに置き換えることでリザバーの物理
実装が可能となり、計算コストと時間の削減が期待される。本研究はITO/Nb:STO接合におけるUV照射による光電
流の緩和時間を、±0.5 V以内の微小電圧の印加により数桁にわたって変調できることを明らかにした。これに
より様々な時間スケールの時系列信号を、単一のデバイスにより処理できることから、社会的意義は大きい。そ
の機構は永続光伝導等、欠陥物理との関連性が考えられ、学術的にも大変興味深い。

※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 
近年，AI（Artificial Intelligence）技術の発展や IoT（Internet of Things）の普及，ビッグデ
ータの活用などの情報通信技術の発展に伴い，デジタルデータの総量は急拡大を続けている．こ
のような加速度的に増大するデータを処理し，記憶するために必要となるのがメモリデバイス
である．また，AI 技術の発展や IoT の拡大はデータ処理の方式にも変化を要求する．従来のよ
うに大量のデータをクラウドに送り，クラウド側でデータを処理する方式は，データ量増大に伴
う消費電力の増大に加え，情報漏えいの危険性やデータ通信の遅延が課題となっている．そこで
近年，安全性や処理速度の観点から，ユーザーやデータソースに物理的に近い場所で動作するエ
ッジコンピューティングが注目されている[1]．エッジコンピューティングはデータの即時処理
が可能であることから，自動車の自動運転システムや工場での機械異常予測などへの応用が期
待されている． 
任意のエッジでデータ処理を可能とするためには，高い学習性能を維持したまま計算コスト
を削減する方法が求められる．その候補の一つが，時系列信号の処理に適した計算フレームワー
クであるリザバーコンピューティング（RC）である．RC は時系列信号をリザバーと呼ばれる
非線形素子を通して高次元の時空間パターンに変換することで，複雑なアルゴリズムを用いず
とも，パターン解析等のタスクを読み出し時のみの学習で実行可能とする手法である[2,3]．物理
リザバーコンピューティング（PRC）は，現実の物理システムの物理的なダイナミクスをリザバ
ーとして利用するため，低消費電力とシンプルなデバイス構造の実現が期待される[4]．そのた
め，近年，エッジコンピューティングを担う電子 AI デバイスを具現化するための技術として注
目を集めている．PRC はこれまで，揮発性メモリスタ[5–8]，磁気トンネル接合[9]，光応答[10]，
ソフトマテリアル[11]，イオン液体界面の誘電緩和[12]，イオン液体中の金属イオンの酸化還元
反応[13]など，様々な物理系で実験あるいは計算により実証されている．しかし，これらの PRC 
は選択した物理システムに固有の過渡特性により，処理可能な信号のタイムスケールが限定さ
れているのが現状である．PRC の学習性能を最適化するためには，入力信号のタイムスケール
に適切に対応した過渡特性が求められる．したがって，エッジでの広範囲な応用を想定した場合，
過渡特性を任意に調整可能な PRC デバイスが必要となる． 
本研究では，Sn ドープ In2O3（ITO）/Nb
ドープ SrTiO3（Nb:STO）接合の光信号によ
る PRC への適用性の高さを実証した．同接
合は既に 3 × 3 のセルを用いた画像記憶が
実証されており[14]，視覚器で捉えた画像の
記憶，学習といった，生体機能を模倣した応
用への展開も興味深い[15]．基板に用いたチ
タン酸ストロンチウム（STO）はバンド絶縁
体（バンドギャップ: 3.27 eV）であり，様々
な興味深い特性を示すことから，基礎研究・
応用の両観点から注目されている[16–21]．永
続 光 伝 導 （ PPC: persistent 
photoconductivity）はその一つであり，高温
アニールなど特殊な処理を施した STO に対
して，室温でサブバンドギャップ光（2.9 eV 
以上）を照射すると，抵抗値が数桁も減少し，
光照射後も数日間にわたって持続することが
確認されている[19,20]．また，STO にNb を
ドーピングしたNb:STO は，Nb 濃度の増加
とともに絶縁体から n 型半導体，さらには金
属導体に変化することが知られている
[22,23]．また，近年，Nb:STO は，抵抗変化
メモリ（ReRAM）用途に必要な電流-電圧（I-
V）特性に大きなヒステリシスを示すことか
ら，微細化限界に直面したフラッシュメモリ
を引き継ぐ次世代メモリとしての重責を担う
べく，研究開発が進められている[24–29]． 
 
２．研究の目的 
次世代の AI 活用を担うエッジデバイスの
開発に向け，光刺激と電気刺激の両者で導電
性に変化が生じるNb:STO に注目し，デバイ
スの光応答特性を電気的に制御することを目
指した． 

 
Fig. 1 (a) クロスポイント構造 ITO/Nb:STO 接合の

概略図. (b) 連続で取得した100サイクルのI-V特

性 (灰色)及び典型的な I-V 特性 (赤). (c) UV 照
射なし (点線), あり (実線)での I-V 特性. 



３．研究の方法 
結晶基板を用いた．サイズは 10 × 10 ×0.5 mm3で片面が鏡面研磨されており，Nbドーピン
グ量は 0.5 wt%である．先ず，クロスポイント構造を実現するため，絶縁膜として厚さ 150 nm 
の Al2O3を基板の研磨面に DC マグネトロンスパッタリング（300 W）でストライプ状に成膜した．
Al2O3膜を成膜するために Alターゲットを用い，Ar/O2ガス 0.5 Pa(Ar : O2 = 3 : 1)にて反応性
スパッタリングを行った．続いて，厚さ 200 nmの長方形状の上部電極 ITOを RF マグネトロン
スパッタリング（60W, Ar 2.0 Pa）でストライプに直交するよう成膜した．ITO/Nb:STO 接合の
素子面積は 200 × 200 μm2である．最後に，電気測定の際にオーミックコンタクトを確保する
ため Tiを厚さ 100 nm，続いて Tiの酸化防止のため厚さ 100 nmの Ptをそれぞれ RF マグネトロ
ンスパッタリング（100 W, Ar 2.0 Pa）で成膜した．薄膜は全て室温で成長させた．全ての電気
測定の評価にはソースメジャーユニット（Keysight B2901A）を用いた．光源に超高圧水銀ラン
プ（Ushio Optical Module X）を用いて紫外光（UV）を照射した．この超高圧水銀ランプは，波
長 310，370，440 nmを始め，300–600 nmの範囲に複数の特徴的な波長の光を含む． 
 
４．研究成果 
クロスポイント構造を採用した ITO/Nb:STO 接合の概略図を FIG. 1(a)に示す．クロスポイン
ト構造を採用することで，測定用プローブによる照射光の反射を回避し，ITO/Nb:STO 界面に確
実に光を入射することが可能となった．作製したデバイスに対し，0 V→+3 V→0 V→-3 V→0 V
の電圧掃引シーケンスを実行し，デバイスの I-V 特性を評価した結果を FIG. 1(b)に示す．I-V
特性に大きなヒステリシスが観測され，ITO/Nb:STO 接合が ReRAM として動作することが確認さ
れた．また，100回の I-V サイクル再現性は非常に良好であった (灰色線)．次に，I-V 特性の UV
照射依存性を FIG. 1(c)に示す．UV 照射で生じる特徴的な変化は，I-V曲線において極小値を取
るポイントが反転している点である．ここで，図中の I-V曲線の電流値は絶対値を表示している
ため，極小値を取る点では符号の反転が起こっている．即ち，初期状態で起電力が生じているこ
とを意味する．この起電力は，電極/Nb:STO 界面に欠陥が豊富に存在する程，大きくなることが
確認されており[28,29]，作製した ITO/Nb:STO 界面には，トラップサイトが豊富に存在するこ
とが示唆される．一方，UV 照射なしの場合，UV 照射によって界面付近のトラップサイトに捕獲
されていた電子は伝導帯に励起されるため，逆に界面近傍の EFは Nb:STOバルクに比べ下がる．
この電荷の偏りにより，逆バイアスに相当する起電力，光起電力が生じる． 
デバイスの ITO透明電極側から UVを照射した際の光応答特性を評価した．測定はデバイスに
一定の読み出し電圧（Vread）を印加し，電流値を読み出すことにより行った（FIG. 1(a)参照）．
Vread = 0 Vの場合は FIG. 2(a)に示す通りであり，UV 照射により負の電流が生じる．これは，前
述の光起電力によって流れる電流を観測していることに他ならない．ここで，注目すべきは，-
0.5 Vの電圧を引加するだけで，デバイスの光応答特性が Vread ＝ 0 Vから劇的に変化する点で
ある．FIG. 2(b)に示すように，Vread = -0.5 Vでは， UV 照射中の光誘起電流の大幅かつ緩やか
な増加，及び UV 照射停止後の大幅かつ緩やかな電流減少が確認された．Vread = 0 Vでは緩和挙
動自体が観測されず，Vread (|Vread| > 0)を印加することで過渡特性が変化することが分かる．

FIG. 2(c)に UV 照射停止後の，光誘起電流の
緩和時間と Vreadの関係を示す．Vreadを-0.5 V
から+0.5 Vへ変化させて行くと，緩和時間は
2 桁程度増加する． 
一般に，RCを用いた時系列データの処理には，
各時刻での入力の影響が，リザバー内で時間
とともに滑らかに消失していくことが好まし
く，ある程度の短期記憶性が求められる[30]．
従って，調整可能な短期記憶性を示した
ITO/Nb:STO 接合は，単に光を用いた高速な信
号処理が行えるだけでなく，Vreadを調整するこ
とによって，生活環境で生成される様々なタ

 
Fig. 2 (a) Vread = 0 V 及び(b) Vread = -0.5 V にお

ける電流の時間依存性. 黄色塗りは UV 照射 ON の

時間帯を意味する. (c) UV 照射 OFF 時の電流の緩

和時間と Vreadの関係. 

(a) (b)

(c)

 
Fig. 3 ITO/Nb:STO 界面のフォトルミネッ

センス（PL）測定及びピーク分離の結果. 



イムスケールを持つ時系列信号を，単一のデバ
イスにより，RCアプローチで処理できる可能性
がある． 
本研究では主に UV 光を用いて光応答特性の

評価を行ったが，Nb:STOのバンドギャップエネ
ルギー（3.27eV）に満たない 450 nm の青色半
導体レーザーにおいても，光照射時に光誘起電
流が観測されたことから，本デバイスの動作が
STO のエネルギーギャップ内に存在するトラッ
プサイト起因であることが示唆される．そこ
で，ITO/Nb:STO 界面の欠陥を調査するため，接
合界面において，フォトルミネッセンス（PL）
測定を行った結果を FIG. 3(a)に示す．同図に
は ITO/Nb:STO 界面の PL スペクトルに対し，ガ
ウス関数によるピークフィッティングを行っ
た結果も示されている．3 つのピークトップは
それぞれ，2.81 eV，3.03 eV，3.22 eV と見積
もられた．即ち，伝導帯下端からそれぞれ 0.46 
eV，0.24 eV，0.05 eVの位置に再結合中心が存
在することが示唆される．ここで，0.46 eV，
0.24 eV の再結合中心に関しては，STO のバン
ドギャップ内部に存在する酸素欠陥の準位に
近い値であり[32]，伝導帯近傍の 0.05 eVの再結合中心については，ドーピングに起因する，室
温でキャリア生成効率がほぼ 100%の Nb の準位からの発光であると考えられる[22,23]．STO は
間接遷移型の半導体であり，基本的に伝導帯-価電子帯間における直接的な電子とホールの生成・
再結合は起こらない．しかし，STO 表面への Ar+ビーム照射[16]や高エネルギー光の照射[31]に
より，酸素欠陥が生成された場合において，発光が観測される．本研究で観測された UV 照射時
の光電流の増加と UV オフ時の減衰は酸素欠陥の介在により生じると考えられる． 
ITO/Nb:STO 接合の光誘起電流特性が，時系列データの処理に適していることを実証するため，

Vread = -0.5 V印加時に，“1010”と“1001” の 4-bit時系列信号を入力した際の電流出力を評
価した．その結果を FIG. 4(a), (b)にそれぞれ示す．ここで，UV オンを“1”，UV オフを“0”
と定義し，オン/オフそれぞれの時間幅を 10 sとした．4-bit信号の入力から 1 s 後の電流値を
出力電流（Iout）と定義して計測したところ，“1010”の場合 Iout = 0.29 µA， “1001” の場合
Iout = 0.65 µAと異なる値を示した．これは，“1010”と“1001”の両者で，“1”を入力した回数
は同じでも，“1” が入力されたタイミングによって Ioutが異なることに起因し，デバイスが短
期記憶特性を有することを意味する． 
ITO/Nb:STO 接合の PRC 性能を評価するために，MNIST（Modified National Institute of 

Standards and Technology）データセットを用いて手書き数字の画像分類タスクを行った．本研
究における画像分類タスクの処理プロセスの概略図を Fig. 5(a) に示す．28 × 28画素の MNIST
画像を，数字に無関係な周縁部を削除して 20 × 20 画素に切り出し，5列に分割した後，順次

つなぎ合わせて 100 × 4 画素の画像に再生
成した．この画像の明，暗をそれぞれ“1”，
“0”の 2 値で表現し，4 ビットで符号化され
た UV パルス列（UV オン を“1”，UV オフを
“0”）に変換した．ここでも，UV オン/オフの
時間幅を 10 s とした．各パルス列を
ITO/Nb:STO 接合に入力し，出力電流 Ioutを記
録した．即ち，4ビットを 1組とする UVパル
ス列を入射し終える毎に Ioutを計測し，リザ
バー出力として計 100個の Ioutデータを得た．
Ioutデータは，100個の入力ニューロンと 10個
の出力ニューロン（0–9とラベル付け）を持つ
単層パーセプトロンに入力された．活性化関
数として softmax 関数を用い，これに Ioutデ
ータと入出力ニューロン間の結合重みのドッ
ト積を代入することで，最終的な出力を得た．
学習は，クロスエントロピーを最小化する
RMSprop 法を用いた誤差逆伝播法に基づいて
教師あり方式で行った．同様の手法は, MNIST
の画像分類タスクを用いて PRC の性能を評価
する際にしばしば用いられる[5–7,12]．学習
処理は，k-fold cross validationを用いて，
PRC の画像分類タスクにおける汎化性能を評

 
Fig. 4 (a) Vread = -0.5 V 印加下で“1010”と

“1001”の 4-bit 時系列信号を入力した際に観測

される電流出力. 
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Fig. 5 (a) 画像分類タスク処理プロセスの概略

図. (b) 画像分類精度の評価結果. 
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価した．まず，MNISTから提供された 60000枚の手書き数字データセットを k 個に分割し，k-1
個を訓練用，残る 1個を検証用に用い，画像分類精度の推定値を得た．同様に，k 個に分割され
たデータセットのそれぞれが 1回ずつ検証用となるよう，計 k 回，推定値を計算した．このよう
にして得られた k 回の結果を平均して，最終的な推定値を得た．本研究では，k = 5として学習
処理を行った．即ち，48000枚を学習用，12000枚を検証用として計 5回にわたって学習を行っ
た．画像分類精度の評価結果を Fig.5(b)に示す．本研究で学習させた時系列信号のタイムスケ
ールが 10 sであることを考慮すると，光誘起電流の緩和時間が 10 sに最も近い Vread = -0.3 V
において最高精度を示したと解釈できる．即ち，入力信号の時間スケールに合わせて，適切な電
流緩和時間を示す Vreadを選択することで，学習を最適化できることを意味する．この特性は，生
活環境で生成される様々なタイムスケールを持つ時系列信号を，単一のデバイスにより処理で
きることを示唆する．本デバイスはエッジコンピューティングを担う AI デバイスとして，エッ
ジでの広範囲な応用が期待される． 
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