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研究成果の概要（和文）：本研究では、非線形伝導測定の最大の問題点である自己発熱効果を非接触の赤外放射温度計
を用いて適切に評価し、酸化物モット絶縁体Ca2RuO4における本質的な非線形伝導を見出すことに成功した。本成果は
、等温環境下において、物質の電子状態が純粋に非平衡量である電流によって変化する様子を直接捉えたものであり、
現在進展段階にある非平衡統計論に対して固体物理学の立場からアプローチできる新しい物理学の展開が期待できる。

研究成果の概要（英文）：We have found an intrinsic nonlinear conduction phenomenon in the oxide Mott insul
ator Ca2RuO4. To overcome the difficulty of the Joule heating effect in the nonlinear conduction experimen
ts, we have used a non-contact infrared thermometer. The present results show that an electronic state can
 be purely changed by an electrical current, which is a typical non-equilibrium variable, leading to a new
 route to approach the non-equilibrium statistics from the solid-state physics.
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通）	 

１．研究開始当初の背景	 
電場や電流の大きさによって物質の電気抵
抗率が変化すること（非線形伝導現象）は、
現代の半導体エレクトロニクスを支える基
盤技術の 1つである。シリコンやゲルマニウ
ムといった従来のバンド絶縁体においては、
強電場下におけるホットエレクトロン現象
やツェナー破壊、衝突電離などの非線形伝導
メカニズムが提唱されてきており、これらの
非平衡物理現象はダイオードなどの非線形
素子として応用利用もされている。	 
	 近年、上記のバンド絶縁体だけでなく、分
子性導体や遷移金属酸化物などの強相関電
子系物質を中心として、モット絶縁体や電荷
秩序絶縁体の電場効果が精力的に研究され
てきた。これらの系の特徴は、金属並のキャ
リアが存在しているのにも関わらず、電子間
の強いクーロン斥力相互作用によって系が
絶縁化している点である。これらの物質群で
は、数 kV/cm という比較的低い電場域におい
て試料の電気抵抗率が数桁にわたって減少
し、系が金属状態へ近づくという巨大な非線
形応答がこれまでに観測されている。	 
	 モット絶縁体や電荷秩序絶縁体では、圧力
や元素置換によって系は金属化し、そこでは
高温超伝導や巨大磁気抵抗効果といった異
常物性がしばしば観測される。このことは、
強電場や電流通電によって実現する非平衡
金属状態も新奇な電子物性を示す可能性が
あることを示唆しており、それらの物質群に
おける非平衡電子状態の解明が重要視され
ている。その一方、これまでの多くの電場効
果の実験では、電流通電時の自己発熱効果の
評価が不十分であった。すなわち、自己発熱
効果の適切な評価がなされていない実験で
は、大電流を流して単に試料温度が変化して
見かけ上非線形応答が現れただけであると
いう重大な懸念が存在する。この自己発熱効
果は、電流通電による本質的な非平衡効果を
議論する上で最大の問題点であった。	 
	 
２．研究の目的	 
本研究の目的は以下の 2点である。	 
	 
(1)これまでの非線形伝導実験における最大
の課題であった、電流通電下の自己発熱効果
を適切に評価できる測定システムを確立す
る。これにより、電流通電下の自己発熱によ
る「見かけ上の非線形伝導」という問題点を
実験的に排除する。	 
	 
(2)適切な自己発熱の評価のもとに、主にモ
ット絶縁体を対象物質として、様々な輸送係
数や熱力学量を電流通電下において測定を
行う。これらの実験データにより、電流通電
下の非平衡電子状態の解明を進めていく。	 
	 
３．研究の方法	 
電流通電による自己発熱効果を定量的に評
価するためには、自己発熱した試料温度を適

切に評価する必要がある。しかしながら、従
来の温度計測に用いる熱電対や抵抗型温度
計では、測定対象である単結晶試料と温度計
との間の有限の熱抵抗や大きな熱容量の差
によって、自己発熱した試料温度を適切に評
価することはほぼ不可能である。その場合に
は、例え微小試料で自己発熱が起きても、温
度計で計測した温度は変わらないことがほ
とんどである。	 
	 本研究では、適切な試料温度評価手法を用
いて電流通電下の自己発熱効果の定量的評
価を行った。まず、非接触の温度計測手法で
ある赤外放射温度計を用いた測定システム
を立ち上げた（図１）。放射温度計は、試料
からの黒体放射を赤外域にて積算し温度に
換算するため、試料温度を非接触で読み取る
ことができる。相補的な非接触の手法として、
反射率に含まれるフォノン吸収ピークの温
度依存性を利用する温度計測手法の開発も
行った（図２）。これらの適切な温度評価手
法のもとに、様々な輸送係数・熱力学量の評
価を試みた。	 
	 

４．研究成果	 
(1)本研究では、ごく最近パルス計測手法に

図１：赤外放射温度計を利用した試料温度評価手法。
サンプルの電気抵抗をいくつか異なる電流値で測定し
試料温度をサンプル上の放射温度計で計測する。
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よって非線形伝導が報告されたモット絶縁
体 Ca2RuO4の電場効果を検証した。図 3 に、
研究手法で述べた赤外放射温度計を利用し
て測定した、電気抵抗率の温度依存性を示す。
いくつかの異なる電流値を印加して測定を
行なっており、電気抵抗率が等温環境である
のにもかかわらず電流によって変化してい
ることが分かった。この結果は、本物質では
自己発熱効果ではなく、本質的な非線形伝導
が生じていることを示唆する。特筆すべきは、
非線形伝導を示す電場域が数 V/cm と非常に
低いことであり、従来とは異なるメカニズム
で非線形伝導が生じていることが分かった。
この低電場で生じる非線形伝導の起源の解
明により、より低電場で作動するスイッチン
グ素子などの開発にも繋がることが期待さ
れる。	 
	 

	 
(2)これまでに多くの有機導体において非線
形伝導が報告されており、本研究では、β
-(meso-DMBEDT-TTF)2PF6 の赤外反射率測定を
行い、温度指標となりうる振動吸収ピークの
温度依存性を調べた。本研究では、大型放射
光施設 SPring-8 において局所反射率の詳細
な空間依存性を評価することに成功した。さ
らに、分子振動ピークだけでなく電子遷移吸
収ピークにも着目して空間依存性を調べた
ところ、本物質ではダイマーモット絶縁体と
電荷秩序絶縁体という 2つの異なる電子秩序
が 1つの純良な単結晶試料中で共存している
ことを発見した。この結果は、本物質の 70K
で起きる相転移現象が、上記の 2つの電子相
を跨ぐ絶縁体—絶縁体転移であり、有限温度
であるのにもかかわらず量子相転移的な性
質を有していることを示唆する。このような
相転移メカニズムは、他の分子性導体におい
ても生じている可能性があり、有機導体にお
ける多彩な相転移現象の今後の包括的な理
解が期待できる。	 
	 また本物質では非線形伝導に加えて電流
振動現象も発見した。この異常輸送現象と 2
相共存状態との関連性も今後の課題であり、

本成果は、2 相共存状態を電流振動という物
質の機能として応用利用できる可能性があ
ることを示唆している。	 
	 
(3)これまでに非線形伝導現象は、バンド絶
縁体のほかに分子性導体や遷移金属酸化物
において数多く報告されているが、希土類化
合物における報告例は少ない。f 電子を含む
希土類・アクチノイド化合物では、その局在
性に起因した大きな電子相関効果により、強
相関酸化物と同様に異常な電場効果が期待
できる。本研究では、希土類ナローギャップ
半導体 SmS における、一定電圧下で生じる電
流振動現象を発見した（図４）。さらに外部
キャパシタ等を変化させた詳細な実験によ
り、この振動現象がシンプルな充電放電モデ
ルで説明できることも分かった。この放電メ
カニズムについては、電離衝突や本物質が有
する圧力誘起金属相への不安定性などのい
くつかの可能性が考えられ、今後の電場効果
の研究の展望が期待できる。	 
	 

	 
(4)本研究は名古屋大学に着任後スタートさ
せた研究であり、非接触で温度計測を行うた
めの赤外反射率測定装置の立ち上げを行っ
た。その過程で、熱電物質 NaxCoO2 の等価数
置換系にあたるKxRhO2の反射分光測定を行い、
本物質の電子状態が 3d と 4d の軌道の違いに
よって理解できることが分かった。本研究で
測定した光学伝導度を再現するようなバン
ド計算の結果も、本成果の論文発表後に報告
されている。また、その計算に拠れば本物質
に水分子をインターカレーションすること
で熱電変換に関する性能指数が大きく上昇
することが提案されており、本成果は新しい
熱電物質の評価・開発にも繋がることが期待
できる。	 
	 
(5)電流通電下の非平衡電子物性を詳細に調
べるべく、電流通電下のゼーベック係数・格
子定数測定の立ち上げを行った。	 
	 ゼーベック係数に関しては、電流と温度差
の 2つの制御パラメータを異なる周期で印加
するという 2成分交流法によって導出するこ
とに成功した。得られた結果に関しては、温
度変化とは逆の振る舞いであり、自明な非熱
効果であることも分かった。	 
	 電流通電下の格子定数測定は KEK	 Photon	 
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Factory にて測定を進め、試料の電気抵抗率
が一定であるのにもかかわらず格子体積が
変化するという、明瞭な非平衡効果を見出す
ことに成功した。	 
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