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研究成果の概要：遷移金属酸化物の絶縁体-金属転移は、新奇な物性を生み出す舞台としてその

メカニズムが注目される。本研究では、複素誘電率を用いてビスマス系酸化物の電気伝導性が

発達する様子に知見を求めた。その結果、酸化物とコバルト酸化物の双方において、２次元面

の電荷キャリアが、面間方向には誘電分極をもたらすことを明らかにした。この現象は異方的

で段階的な伝導度の発達を意味している。一方で、層間の酸素などが伝導性や誘電性に影響を

もたらすという事実も確認した。 
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１．研究開始当初の背景 
銅酸化物における高温超伝導研究では、擬

ギャップやストライプ秩序、超伝導不均一と
いった現象が、電子の自己組織化と関係付け
られて議論されてきた。なかでも母物質絶縁
体が遍歴性を帯びる過程においては、運動量
空間の一部が金属化した絶縁体(ノーダルメ
タル)や円弧型フェルミ面(フェルミアーク)
などの新概念が提唱され、非従来型の超伝導
発現機構との関係解明に向けた研究に興味
がもたれてきた。 

一般に遷移金属酸化物では、狭い d電子バ
ンドで遮蔽されずに残る電子間相互作用と、

d 軌道の部分占有に由来するスピン角運動量
が新奇な物性をもたらすと考えられる。ただ、
キャリアは化学的手法（元素置換や酸素量調
節）によって注入されており、物質中の化学
的圧力や不純物による局在効果などの影響
も無視できない。従って、強相関電子系の絶
縁体-金属（モット）転移の本質と、その延長
に存在する新奇物性の機構を理解するため
には、混晶系に不可避なランダムネスの影響
なども含めて、キャリアのドーピングに伴う
電気的性質の推移を正しく認識する必要が
あると考えられる。 
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図１ Bi2Sr2YCu2O8単結晶の面間誘電率 

図２ [Bi2Ca2O4]qCoO2単結晶の面間誘電率 

２．研究の目的 
そこで本研究では、遷移金属酸化物の絶縁

体-金属転移近傍における電子状態の変化の
プローブとして、低周波誘電率に着目した。
複素誘電率の測定からは、伝導性と誘電性
(局在化傾向)の双方の情報が得られる。本研
究では、ビスマス系銅酸化物とビスマス系コ
バルト酸化物を選び、誘電率を通して、絶縁
体-金属転移近傍での誘電カタストロフィの
実態、直流電気伝導度との関係、電気伝導性
の発達過程での異方性(次元性)、元素置換に
伴う誘電緩和の有無、さらには電荷秩序など
エキゾチックな物性の出現を反映した誘電
特性の有無などの情報を求めることにした。
これらの知見から、従来型バンド半導体にお
ける絶縁体-金属転移と比べたモット転移の
特徴や、強相関効果の本質、ランダムネスの
影響などを明らかにすることが目的である。 
 
３．研究の方法 
測定用試料として、絶縁体組成の銅酸化物

高温超伝導体 Bi2Sr2RECu2O8（RE:希土類元
素）単結晶と、ミスフィット構造をもつコバ
ルト酸化物[Bi2Ca2O4]qCoO2 単結晶を、いず
れもフラックス法により作製した。前者にお
いては、誘電特性における元素置換効果を調
べるため RE = Dy, Y, Er の試料を準備した。
また、キャリア量依存性を調べるため、アニ
ール処理により含有酸素量の調節を行った。
複素誘電率の測定は LCR メーターを用いて
20 Hz から 2 MHz までの周波数領域で実施
した。測定温度範囲は 5K から室温までであ
る。 
 
４．研究成果 
(1) 図 1 は、Bi2Sr2YCu2O8 単結晶における
CuO2 面間方向の誘電率（実部）の温度依存
性である。200 K を超える温度 T Mから誘電
率の値が急激に増大している様子が判る。 

T M 以上の温度では、誘電スペクトルが周波
数のべき乗に従うことから、キャリアである
ホールのホッピングが生じていると判断で
きた。このことは、また同時に、200 K 超の

温度までは面間方向にキャリア移動が起こ
らないことを意味している。興味深いことに、
アレニウス型の温度依存性をもつ直流伝導
度は、T Mを境に異なる活性化エネルギーを
もつ。申請者は、2 種類の活性化エネルギー
が、それぞれ CuO2面内、面間における値に
対応することを指摘し、図１の結果は、T M
以下の温度でキャリアの動きが CuO2面内に
制限されていることの反映であると考えた。 
 そこで、こうした振舞いの RE 依存性を調
べたところ、多少の試料依存性はあるものの、
RE = Dy, Y, Er の試料の全てで、殆ど同様の
誘電特性が観測できた。この事実は、この誘
電現象が Bi2Sr2RECu2O8 に本質的であるこ
とを示している。一方で、含有酸素量を増や
した試料では、低周波側に誘電緩和の成分が
重畳し、結果的に温度依存性にも異なる（低
温から緩やかに誘電率が上昇する）振舞いが
見られた。これは BiO 間に位置する過剰酸素
に起因する分極成分と考えている。 
 以上の実験結果は、ビスマス系銅酸化物が
遍歴性を獲得する過程において、CuO2 面間
方向の変化が面内に追随する形で起こるこ
と、つまり絶縁体-金属転移が２次元的性質を
もつことを示唆している。高温超伝導の発見
当初、La2CuO4における誘電カタストロフィ
が 2 次元的に生じるとする主張があったが、
本研究の結果は、その主張との整合性を感じ
させる。引き続き CuO2面内方向の誘電率測
定を進め、この異方的な振る舞いが強相関電
子系特有の現象であるか否かを明らかにす
る予定である。 
 
(2) コバルト酸化物[Bi2Ca2O4]qCoO2 単結晶
における CoO2 面間方向の複素誘電率の周波



 

 

  図３ 面間誘電率の印加電場依存性 
    （(a) 20Vrms/mm, (b) 200Vrms/mm） 

図４ [Bi2Ca2O4]qCoO2の電気抵抗率 

数依存性を図２に示す（実部(a)、虚部(b)）。
実部(a)を見ると、高温低周波側で誘電率の値
が増大し、250 K では 105にも達する巨大な
値をもつ様子が見て取れる。この誘電スペク
トルは、通常の緩和過程に見られるコール･
コール型では記述されず、さらに興味深いこ
とに、印加交流電場の実効値を大きくすると
消失し負の値に転じる（図３）。この現象は、

大きな電場の下でキャリアが動けるように
なり、遮蔽効果が生じたものと解釈できる。
つまり、低周波領域の誘電率増大はキャリア
の分極によるものと判断できる。 

図２において、低周波での誘電率増大は 40 
– 70 K 程度の温度以上で現れるが、実はこの
温度は、CoO2 面内の伝導現象に変化が見ら
れる温度に対応している。図４(a)に、CoO2
面内方向の直流電気抵抗率の温度依存性を
示す。全測定温度領域で半導体的な振舞いが
見られるが、(b)、(c)に示すように、約 63 K
（=T *）の温度を境に、低温側ではバリアブ
ル・レンジ・ホッピング的な伝導が、高温側
では熱活性的な伝導が起こっている。つまり、

図２の結果は、T *で熱活性的になった面内の
キャリアが面間方向に誘電分極を形成した
ことを示唆している。コバルト酸化物におい
ても、電気伝導の発達が異方的であることは
非常に興味深い。 
 面内に比して、面間方向の直流電気抵抗率
には顕著な温度依存性が見られないため（図
４(d)）、結果的に、抵抗率の異方性には温度
変化が観測される（図４(e)）。こうした温度
依存性は、強相関電子系の研究において、キ
ャリアの散乱機構が面内と面間で異なる異
常な現象として議論されることも多い。一方、
誘電率の虚部（図２(b)）から求められる直
流伝導の成分は、図４(d)で測定された値よ
り 1-2 桁ほども小さい。これは、測定される
伝導度が駆動力に依存することを意味して
いる。実際、誘電率から求める伝導度は印加
交流電場の実効値に依存する。図４に示した
直流測定では、大きな駆動力のため、伝導度
が大きく観測されたと思われる。この結果は、
（駆動力で乗り越えられる程度の）ポテンシ
ャルの存在を示唆するものであり、面間方向
の電気伝導機構を再考する必要を感じさせ
る。こうした結果が、ビスマス系酸化物以外
の層状物質でも見られるか否か、今後研究を
継続し、明らかにしていきたい。 
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