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研究成果の概要（和文）： 

ホログラフィックメモリーは大容量記録と高速な転送レートが実現可能であることから次世

代の光メモリーとして期待されている。本研究では、その記録媒体として、全く新しい記録材

料であるワイドバンドギャップ性を有する窒化物結晶に着目し、そのホログラム記録特性を世

界に先駆けて評価した。本研究によって明らかとなったホログラムの記録モデルは、今後の材

料開発の指針を得る上で非常に重要な役割を果たすと考えられる。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 Volume holographic memory (VHM) has been expected to be a next-generation optical 
data storage system because of its large storage capacity and fast transfer rate. In this 
study, we investigated the recording properties in wide band-gap nitride crystals as a new 
recording material of VHM. Their recording models revealed in this study play an 
important role to develop and improve the recording material in future. 
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１．研究開始当初の背景 
 

ホログラフィックメモリーは、多重記録、
並列再生により従来のピット型記録方式で
は不可能な大容量記憶・高速アクセスを可能
にする次世代のメモリーシステムである。特
にその記録媒体にフォトリフラクティブ効
果を示す材料を用いると書き換え可能なホ
ログラフィックメモリーが可能になる。しか

しこれまで、ホログラムの長期保存性（メモ
リー性）や高い記録感度、大きな屈折率変化
などホログラム記録媒体として要求される
すべての条件を満足するフォトリフラクテ
ィブ材料は得られていない。また書き換え可
能な記録媒体に特有の現象である再生時の
ホログラム消去（再生劣化）の問題も大きな
障害となってきた。 

従来、記録媒体として盛んに研究されてき
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たのは、強誘電体のニオブ酸リチウム
（LiNbO3）結晶であるが、それはこの結晶
が記録媒体として最も重要なメモリー性に
優れ、光起電力効果に起因した大きな屈折率
変化が誘起できるためである。また、先に述
べた再生劣化の問題も、近年、2 色の光を用
いたホログラムの記録方法（以後「2 波長記
録」）が提案され、その解決策のひとつが示
されている。この方法は、信号光、参照光の
他に、ゲート光と呼ばれる第三の光を用いて
フォトクロミズムを誘起し、これを用いて再
生時にも消えない不揮発性のホログラムを
記録するというものである。しかし、LiNbO3

自身がもつ小さなキャリア移動度に由来し
てホログラム形成時間は、数秒から数分と長
く、代表的なライトワンス型記録材料である
フォトポリマーなどと比べ記録感度は
1/100~1/1000 程度の値しかない。近年の定比
組成結晶技術の進歩や、ドーパント添加量の
最適化などによっていくらかの感度改善が
なされているものの、いまだ実用化に十分な
感度をもつ記録材料は得られていない。 

 
２．研究の目的 
 

そこで近年、我々が新しい記録媒体として
着目しているのは、ワイドバンドギャップ性
を有する半導体結晶である。一般に、GaAs
や GaP などの半導体結晶は、LiNbO3 の 100
倍~1000 倍という大きなキャリア移動度を
もつため、ホログラム形成速度が非常に速い
が、狭いバンドギャップに起因してメモリー
性に乏しく、ホログラフィックメモリーの記
録媒体には不向きと考えられている。しかし、
GaN 結晶、AlN 結晶などのワイドバンドギ
ャップ半導体は、LiNbO3 と同程度もしくは
それ以上の大きなバンドギャップを有して
おり、熱励起によるホログラム消去が抑制さ
れてメモリー性が劇的に良くなることが期
待できる。したがって、これらの結晶は、高
い記録感度を持つと同時に高いメモリー性
を併せ持つという、従来のフォトリフラクテ
ィブ材料にはない優れた特徴を示す可能性
がある。しかしこれまでこれらの結晶は、そ
の成長の難しさから高品質で高抵抗な単結
晶を得ることが困難であり、長い間フォトリ
フラクティブ効果は評価されていない。そこ
で我々は、これら未開の材料であるワイドバ
ンドギャップ半導体結晶（GaN, AlN, etc…）
においてフォトリフラクティブ効果を発現
させてその特性を評価し、メモリー性と高速
応答性を兼ね備えた高性能なホログラム記
録材料を開発することを最終目標として研
究を行っている。 

特に本研究では、我々がこれまで行ってき
たFe添加GaN結晶におけるフォトリフラク
ティブ効果の研究を発展させ、ホログラム記

録モデルの構築と共に、再生時にも消えない
不揮発性ホログラムの記録を行うことを本
研究の研究目的とする。 

 
３．研究の方法 
 
（１）Fe:GaN 結晶における記録モデル 
 フォトリフラクティブ効果とは、図１に示
すようにドナー準位にある電子が、励起・移
動・再結合を繰り返して空間的な電荷の偏り
（電荷分布）をつくり、それによって生じた
空間電場が電気光学効果を介して屈折率変
化を引き起こすというものである。 

図１．バンド輸送モデル 
 
したがって本研究が目的とするホログラム
記録モデルの構築のためには、 

１．関与するドナー準位 
（フォトリフラクティブセンター）の数 

２．キャリアの種類 
（電子、ホール、またはその両方） 

３．電気光学定数の大きさ 
などを明らかにする必要がある。（ちなみに
図１では簡単のため関与するドナー準位が
ひとつのみである 1準位モデルを示した。） 
 

図２．偏光回転型 2光波混合実験配置図 
 
 具体的には、我々が独自に考案した偏光回
転型 2光波混合実験（図２参照）により、光
誘起吸収、吸収格子、屈折率格子をそれぞれ
分離して測定し、また Mach-Zehnder 干渉計
によって別途測定する電気光学定数と、屈折
率格子の空間位相差の符号（2 光波混合ゲイ
ンの向き）からキャリアの種類を特定する。



 

 

上記 2光波混合実験において光誘起吸収と吸
収格子が観測されれば、複数のフォトリフラ
クティブセンターが関与しているかどうか
がわかるが、すでに過去に行った 405nm の実
験では光誘起吸収が観測されており、単純な
1 準位モデルではないことが明らかとなって
いる。 

本研究では、表 1 に示した Fe 添加量と抵
抗率の異なるいくつかの GaN 結晶において上
記の測定をし、Fe 添加 GaN 結晶におけるホロ
グラム記録モデルに対する知見を得る。 

 
表１．実験に用いた Fe 添加 GaN 結晶 

（２）2波長ホログラム記録 
 2 波長記録とは、ゲート光とよばれる第三
の光によって結晶の「活性状態」と「不活性
状態」をスイッチさせ、ホログラムの記録・
再生・消去をコントロールする方法である。
通常、この活性状態には光誘起吸収変化を用
いることが多い。一般的にホログラムの記録
や消去には、記録光のエネルギーを吸収させ
てキャリアを励起する必要があるため、媒体
が記録光波長において吸収を持っていなけ
ればならない。もともと初期状態で不活性状
態にある結晶は、記録波長に吸収がないため
ホログラムを記録することはできないが、ゲ
ート光を照射して結晶を活性状態にすれば、
記録波長において吸収が誘起されるため、ホ
ログラムの記録・消去を行うことができるよ
うになる。一方で再生時には、再び不活性状
態に戻すことで、記録されたホログラムは記
録光の影響を受けることがなくなり、ホログ
ラムを再生しても再生劣化はおこらない。こ
れが 2波長記録における不揮発性ホログラム
の記録メカニズムである。 
 Fe 添加 GaN 結晶では青色光の照射により、
Fe3+の励起状態に起因する赤から紫外にわた
る幅広い吸収が誘起される。（R. Fujimura, 
et al., Opt. Commun. 282282282282, 2174 (2009)）
この光誘起吸収を利用して 2波長記録を試み
る。特に本実験では、キセノンランプをゲー
ト光源としてバンドパス波長フィルターに
よって一部を切り出し、様々な中心波長をも
ったゲート光とする。一方で、記録波長は、
光誘起吸収スペクトルの結果から赤色付近
の波長が適当と考えられるため、He-Ne レー
ザーを用いる。 
 
（３）AlN 結晶のフォトリフラクティブ効果 
 研究期間中、われわれは運よくバルク AlN

結晶を入手することができた（図３参照）。
前述した通り、GaN 結晶と同様に、AlN 結晶
のフォトリフラクティブ特性もいまだ誰も
評価したことがなく、無添加でも抵抗値が高
いとされる AlN結晶は本研究の高いメモリー
性と高速応答性を実現するためのもっとも
適した材料であるともいえる。そこで、当初
の計画にはなかったが、この AlN 結晶におけ
るフォトリフラクティブ特性を GaN結晶同様
評価することを試みた。 

図３．無添加バルク AlN 結晶 

図４．入手した AlN 結晶の吸収スペクトル 
 
入手した AlN 結晶の吸収スペクトルを図４に
示す。本来であれば 300nm 台の波長で評価す
べきであると考えられるが、本研究で行った
GaN 結晶の評価波長である 405nm でも吸収が
あり、光学系も GaN 結晶のものをそのまま転
用できるので、まずはこの波長におけるフォ
トリフラクティブ特性を評価することにし
た。具体的には、GaN 結晶で行った評価と同
様、偏光回転 2光波混合実験によって光誘起
吸収、吸収格子、屈折率格子をそれぞれ分離
して測定し、また別途光誘起吸収スペクトル
測定をしてそのトラップ準位などの知見を
得ることを試みた。 
 
４．研究成果 
 
（１）Fe:GaN 結晶における記録モデル 
①電気光学定数 
 電気光学定数は、印加した電界と生じた位
相シフト（屈折率変化）から算出することが
できるが、GaN 結晶が伝搬方向に薄いことか
ら、半波長電圧を求めることが困難であった
ため、Mach-Zehnder 干渉計の片方のアームの
ミラーをピエゾミラーとし、ミラーを掃引す
ることで、信号にキャリア周波数を付加した。
これにより小さな位相変化も、キャリア周波
数の変化から電気光学定数を精度よく算出
することができる。測定例を図５に示す。得

 



 

 

られた電気光学定数は、いずれのサンプルで
もほぼ等しく r13 ～1.8 pm/V であり、過去の
文献値 r13 ～1.55 pm/V と良い一致を示し
た。(S. Shokhovets, et al., Mat. Sci. Eng. 
B 93, 215 (2002)) 

図５印加した電界と位相シフトの関係 
 
②結合定数と抵抗率の関係 
 電気光学定数が求まると、2 光波混合実験
の結果から、支配キャリアの種類が判明する。
得られた結合定数、電気光学定数、支配キャ
リアの向きなどを試料ごとに表 2にまとめる。 
 
表２.試料ごとの測定結果 

 
これらを試料の抵抗率の関数としてプロ

ットしたものを図６に示す。光誘起吸収係数、
光波混合ゲイン係数ともに、抵抗率に依存し
てほぼ線形に変化している。また屈折率格子
由来のゲイン係数Γnは、高抵抗な試料ほど値
が減少しており、最も高抵抗な試料では符号
が反転している。すなわち支配キャリアが電
子からホールへと変化するという結果がえ
られた。 

図６．結合定数と抵抗率の関係 
 

③Fe 添加の影響についての考察 
Fe 添加によって、深いアクセプター準位が

形成され、図７のように浅いドナー準位の電
子を捕獲して結晶の抵抗率が高くなること
が知られている。(B. Monemar et al., J. Appl. 
Phys. 50505050 (1979) 6480.) 

図７．Fe 添加による GaN の高抵抗化 
 

Fe イオンは、光励起によって Fe2+が電子を放
出してキャリアを生成するよりも Fe3+が電子
をもらってホールを生成する方が吸収断面
積が大きい（E. Malguth, et al., Physica 
Status Solid 245245245245, 455 (2008)）ため、Fe 準
位にはホールをキャリアとした電荷分布が
形成されやすいと考えられる。高抵抗化に伴
って屈折率格子に起因したゲインが減少し
た理由は、電子をキャリアとして何らかの準
位（Fe or 欠陥）に形成された電荷分布が、
Fe3+をPR中心として形成されたホールキャリ
アの電荷分布に打ち消されたことによるも
のと考えられる。 
 
④Fe:GaN の記録モデルについての考察 

電子をキャリアとする電荷分布を保持す
るフォトリフラクティブ中心について考え
る。このフォトリフラクティブ中心は Fe2+も
しくは、結晶欠陥であると考えられるが、前
者の場合は、Fe イオンが電子とホールの両方
の 供 給 源 と な っ て い る  One-center 
two-carrier モデルとなり、後者の場合は、
不明のフォトリフラクティブ中心 Xが電子を、
Fe イオンがホールを生成する Two-center 
two-carrier モデルとなる（図８参照）。 

図８．考えられる記録モデル 
 

今回の実験結果から、どちらのモデルかを判
別することはできないが、我々のこれまでの
光波混合の光強度依存性の測定結果（H. 
Kiyama et al., Opt. Commun. 282282282282, 1918 
(2009) ）を併せて考えると、Fe:GaN の PR モ
デルは、Two-center two-carrier モデルで

 



 

 

あることが強く示唆される。もし One-center 
モデルである場合、 Γa の値は∆αの光強度依
存性から予想されるΓa の値よりも大きな値
を示さなければならないが、実際にはその逆
で小さな値を示していた。このことは、Fe 準
位には、ホールによる電荷分布が形成されて
いることを示しており、電子による電荷分布
は Fe 以外の準位に形成されていることを示
唆している。 
 以上をまとめると、Fe:GaN 結晶における記
録モデルは、Two-center two-carrier モデ
ルであり、Fe 添加量を増やし、高抵抗化させ
ると、Fe:GaN のキャリアは電子からホールへ
と変化することから図９のような記録モデ
ルとなっていることが示唆された。上記のよ
うな記録モデルの理解は Fe:GaN 結晶におけ
るフォトリフラクティブ効果を増強し、最適
化する上で重要な指針を与えると考えられ
る。 

図９．Fe:GaN 結晶の記録モデル 
 
（２）2波長ホログラム記録 
 光誘起吸収は、Fe3+の励起状態に起因して
おり、この励起状態は近赤外のフォトルミネ
ッセンス（PL）を生じることが知られている。
したがって光誘起吸収の励起波長依存性は
PL 強度の励起波長依存性を測定することに
よっても見ることができると考えられる。こ
の考えのもと PL 強度を励起光源の波長を掃
引しながら測定した結果を図１０に示す。 

図１０．PL 強度の励起波長依存性 
 
この結果から約 600nm 付近から Fe3+の励起状
態を生じさせることができるようになり、ま
た短波長化するにしたがって徐々に励起効
率が高くなっていることがわかる。 

これを元に、われわれはキセノンランプか
らの光をバンドパスフィルターで切り出し、
約 600nm から 380nm 付近の波長を段階的に波
長を変えてゲート光として 2波長記録を試み
た。しかし励起光強度が低いためか観測でき
るほどのゲート光誘起の光波結合は観測さ
れなかった。そこでより高強度に励起するた
め 405nm のレーザーをゲート光として 2波長
記録を試みた結果を図１１に示す。 

図１１．ゲート光照射による光波結合の増強 
 

405nm のゲート光を照射することで、結合
定数が大きく増強されていることが見て取
れる。ただし結晶のｃ軸方向を反転させ同様
の測定をしても、図に示されているように結
合定数の大きさはほとんど同じで結合定数
の符号は反転することはなかった。したがっ
てこの光波結合は吸収格子に由来するもの
であり、高い回折効率が期待できる屈折率格
子に由来するゲート光誘起性の回折格子は
ほとんどないことがわかった。またゲート光
が照射されないときでもわずかに光波の結
合が観測されているが、これは不揮発記録に
おいてはマイナスの要素であり、記録したホ
ログラムを記録光が消せる、すなわち非破壊
的に再生を行うことができないことを示し
ている。これはゲート可能な波長が 600nm 付
近から始まっていることに起因して記録光
が自らゲートしてしまっている可能性があ
る。今回の結果を踏まえ、今後、最適な記録
波長に関しては、より詳細な検討が必要であ
ると思われる。 

 
（３）AlN 結晶のフォトリフラクティブ効果 
①結合定数の光強度依存性 

偏光回転２光波混合実験により得られた
屈折率格子由来の結合定数の光強度依存性
の結果を図１２に示す。７W/cm2という高い光
強度においても屈折率格子由来の結合定数
は飽和することはなく、また格子形成レート
も光強度にたいして線形な関係にはなくサ
ブリニア的に増加した。このことは AlN 結晶
のフォトリフラクティブ効果が単純な
One-center モデルではなく、複数の準位が
関与した multiple-centerモデルによって記
述されるべきであることを示している。また
同じ結晶で光強度を 14W/cm2 まで高めるとΓn 
=0.73cm-1という値を得ることができた。この



 

 

値は、他の半導体結晶で報告されている値の
約 2 倍であり、AlN 結晶で大きな屈折率変化
が誘起できていることを示している。 

図１２．屈折率格子由来の結合定数 
 
 一方、吸収格子に起因する結合定数は Fe
添加 GaN 結晶の場合とは異なり、その寄与は
かなり小さい。図１３に吸収格子の結合定数
の光強度依存性の結果を示す。吸収格子結合
定数の大きさは、屈折率格子結合定数の約 10
分の 1程度にとどまっており、また屈折率格
子の場合とは異なり、ほぼ線形に格子形成レ
ートが増加しており、屈折率格子とは別の起
源によって格子が形成されていることが予
想される。 

図１３．吸収格子由来の結合定数 
 
②光誘起吸収スペクトル 
 AlN 結晶の記録モデル構築への知見を得る
ために、光誘起吸収スペクトルを温度を室温
から１５K まで変化させながら測定した。そ
の結果を図１４に示す。まず室温では青から
緑色領域においていくつかの吸収ピークが
観測されているが、長波長側では吸収変化は
生じていない。一方で試料を低温にすると室
温で見られていた吸収ピークをある程度保
ったまま短波長側が大きく吸収が減り、逆に
長波長側に幅広い吸収が誘起されているの
がわかる。このことは、AlN 結晶中には浅い
準位を含んだ少なくとも 3つの準位が存在し
キャリアのダイナミクスに関与しているこ
とを示唆している。今後、光伝導スペクトル、
フォトルミネッセンスなど様々な測定を行

い、それらを総合的に考慮して AlN 結晶にお
ける記録モデルを解明する必要がある。また
本来の記録感度領域と思われる波長 300nm帯
でのホログラム記録特性の評価を行うこと
も重要であると考えられる。 

図１４．光誘起吸収スペクトルの温度依存性 
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