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⑥当初の研究目的（交付申請書に記載した研究目的を簡潔に記入してください。） 

本研究は、従来、分子性固体、遷移金属酸化物、ナノ炭素材料（フラ―レン、カ―ボンナノチ

ュ―ブ）などの分野で個別的に展開されてきた「電子機能物質」研究を「自己組織化」の概念に

よって総合化・融合化し、高度な機能と新奇物性の分野横断的探索をとおして革新的・学際的学

問領域の創成を目指すものである。現在、電子機能開拓のフロンティアは、電子間の相互作用が

無視できる「電子気体」から、お互いに強い相互作用をおよぼし合っている電子の集合体が示す

複雑で多様な物性へと急速に転換しつつある。このような相関の強い電子系では、しばしば「電

荷秩序」あるいは「電荷分離」などと呼ばれる電子の自己組織化が起こる。自己組織化電子は微

妙なバランスで他の電子相と競合・共存している。自己組織化状態を不安定化あるいは「融解」

させることによって、高度な機能と新奇物性が生じると期待できる。これらは有機物、無機物と

いった化学的分類によらない普遍的な現象であり、統一的なアプロ―チが可能であるというのが

我々の視点であり、本研究の特色の一つである。また、電子物性発現の舞台形成において、「自己

組織化」分子の設計と制御が極めて有効である。「自己組織化」電子がもつ普遍性から出発するなら

ば、目的とする電子機能に対して化学的に多様な系の中から最適な舞台を選ぶという、効率的な

物質開発が可能となる。このような機能先導型の物質開拓を世界に先駆けて実践し、新奇超伝導

体、巨大（電場・磁場）応答材料、分子素子材料などの開発を行う。 
 
⑦これまでの研究経過 
１．本研究は、学術創成研究費の趣旨の３つの観点のうち、どの観点に主眼を置いて研究を行っているかについてお書きください。 
２．研究の進捗状況について、必要に応じて図表等を用いながら、研究組織内の連携状況を含め、具体的に記入してください。 
 

1. 本研究は、電子機能物質における、「自己組織化電子の制御」、「自己組織化分子の制御」、「自己組

織化現象の数理解析」を通して、創造的・革新的・学際的学問領域、つまり、新「組織制御学」を創成

することに主眼を置いている。 

 

2. 上記の目的に対し、実験グル―プは（グル―プ内で合成された物質を対象として）光電子分光（辛）

と極低温 STM（高木）による「自己組織化」電子の観測、および強相関遷移金属酸化物（高木）と分
子性導体（加藤-塚越）を舞台とした電子・分子の自己組織化の制御を行い、理論グル―プ（古崎、求、
桃井）は、パイロクロア格子をもつスピネル酸化物（←高木）、半導体量子細線、カ―ボンナノチュ―
ブ（←塚越）などで実現される自己組織化電子の秩序状態の解析を行った。 

 

（１）最先端技術による、自己組織化の観測と制御 

 光電子分光と極低温 STM を用いて、「自己組織化」電子を運動量空間と

実空間の両面から観測した。 

運動量空間に関しては、サブ meV の高エネルギ―分解能、高運動量分解
能の光電子分光を用い、フェルミ面の観測を超高精度で行った（辛-高木お
よび辛-加藤の共同研究）。具体的には、典型的な１次元電子系で電荷密度波
（CDW）を生じる物質（遷移金属化合物 ZrTe3、K0.3MoO3、NbSe2や分子性

導体 TTF-TCNQ）を中心に研究を行った。特に、TTF-TCNQ では、世界で
初めて分子性導体のフェルミ面とその温度変化の直接観察に成功した（右

図：論文 11）。ZrTe3 においては１次元と３次元のフェルミ面が共存してい

ることがわかった（論文 9）。K0.3MoO3（論文 10）と TTF-TCNQは共に１次
元フェルミ面の温度変化を測定し、遷移金属酸化物と分子性導体の違いはあ

るにもかかわらず、共通した温度変化があることを明らかにした。しかし、

分子性導体では著しい揺らぎの効果があり、遷移金属酸化物との違いも明ら

かとなった。NbSe2では CDWと超伝導との共存に関する知見を得た。 

実空間における局所電子状態観察に関しては、典型的な強相関電子系であ

る高温超伝導体Ca2-xNax CuO2Cl2でチェッカ―ボ―ド型のナノスケ―ル電子

結晶状態を発見し、高温超伝導研究において最大の謎の一つとされる 

 

分子性導体 TTF-TCNQ
のフェルミ面とその 

温度依存性 
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⑦これまでの研究経過 つづき 

擬ギャップ相の隠れた秩序として注目を集めた（高

木：論文 14）。さらに、電子の軌道やスピンの秩序
状態に極めて近い状態にある層状酸化物 Sr3Ru2O7に

おいて、強相関電子系に特徴的な臨界性を反映した

電子再構成を発見した（右図）。 

 分子の自己組織化の制御に関連し、微細加工技術

と分子結晶成長技術とを組み合わせて、シリコン基

板上に、電極と基板に密着した微小サイズの分子性導体単結晶を直接成長

させる手法を開発した。これによりサイズ効果の測定・電界効果の測定・

分子性導体のデバイス化への道が開かれた（右図：加藤-塚越の共同研究：

論文 4）。また、自己組織化エレクトロニクスとしての基本素子となる有機

薄膜トランジスタは、その形成過程での界面によって動作特性が決まる。

分子チャネルと基板界面および電極界面に関してペンタセンのトランジス

タを作製して評価と制御を試みた（塚越：論文 7）。ガラス界面では、表面

を疎水化処理することによってトランジスタの電界効果移動度が劇的に改善すること、ポリパラキリレ

ン上では室温薄膜形成でも移動度が高く保たれること、さらに電極とチャネル界面に電荷移動錯体を形

成する TCNQをドット状に導入することで端子抵抗が数分の 1まで低減することなどを見出した。 

 

（２）物質の分類にとらわれない、自己組織化電子の普遍的学理解明 

電子相関は一般に電子のコヒ―レントな動きを妨げる。そのような中で成長するコヒ―レンスの問題

は強相関電子系の本質にかかわる重要な問題である。この問題は遷移金属酸化物の研究の中で「不良金

属」として浮かび上がってきた問題であるが、より清浄な系である分子性導体を舞台に電荷のダイナミ

ックスを検証することにより、その本質が浮き彫りとすることが可能となった。加藤らによって開発さ

れた分子性導体θ-(BEDT-TTF)2I3の詳細な光学伝導度測定により、eVスケ―ルの相関エネルギ―にわた
るインコヒ―レントな状態からどのように準粒子状態が形成されるのか、そのエネルギ―階層を含めた

全貌を明らかにすることができた（高木：論文 16）。一方、電子相関と分子系の内部自由度との競合に
よって起こる、分子系特有の電子自己組織化現象を新たに発見した（加藤：論文 1, 3）。 
 自己組織化状態を不安定化あるいは「融解」させて生じる新奇物性

の探索では、まず電荷分離絶縁体状態にある分子性導体α-(BEDT-TTF)2I3

にナノ秒パルスレーザーを照射して、絶縁状態から金属状態を誘起するこ

とに成功した（加藤：論文 2）。最も重要な点は、光を切った後に 7 桁以

上の抵抗変化を伴う巨大電流応答をもつ新たな金属状態(永続的伝導状

態)が出現し、電場を印加している限り永続的に保持される現象を有機物

質では世界で初めて観測したことである（右図）。また、幾何学的フラス

トレ―ションのためにスピン・軌道・電荷の秩序形成が著しく妨げられる

スピネル酸化物 CdCr2O4において、磁場誘起のスピン結晶状態（1/2 磁化
プラト―状態）を発見した（高木：論文 15）。 
理論グル―プは、強い電子相関をもつ電子系における新規な状態や相転

移の機構を調べた。幾何学的なフラストレ―ションをもつ系に着目し、エ

ネルギ―的に巨視的な縮退をもった状態間の競合に起因した、種々の複雑

な相転移やクラスタ―形成による自己組織化のメカニズムを解明することを目指している。特に、高木

らが開発している「パイロクロア格子を基本構造にもつスピネル酸化物系」の理論研究を精力的に推進

した。例えば、AV2O4(A=Zn,Mg,Cd)における二段転移の機構に関する研究を行い、強いフラストレ―シ
ョンによる縮退が、電子のもつスピンと軌道の自由度の競合と協調の下で解ける過程を明らかにし、

様々な物理量の温度依存性について実験結果と良い一致を得た（求：論文 21）。また、強磁性揺らぎの
強いフラストレ―ト磁性体を理論的に調べ、強磁性相が競合する反強磁性相互作用により壊された時

に、新たにスピンネマティック相が出現することを見出した（桃井：論文 23）。一方、電子間の斥力相
互作用のために電子が単独ではなく組織的に運動するようになるカ―ボンナノチュ―ブなどの一次元

電子系において、磁場中で電子が部分的にスピン偏極している状況ではポテンシャル障壁によるスピ

ン・フィルタ―機能が増大することを見出した（古崎：論文 19）。 
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⑧特記事項 
これまでの研究において得られた、独創性・新規性を格段に発展させる結果あるいは可能性、新たな知見、学問的・学術的なインパ

クト等特記すべき事項があれば記入するとともに、推薦者の期待がどの程度達成されつつあるかについて記入してください。 

 
（１）最先端技術による、組織化の観測と制御 

光電子分光は、電子状態を直接取り出して観察できるために、電子状態の研究によく用いられてきた。

しかし、他の実験方法に比べて、分解能がまだ足りないために、自己組織化電子については、十分解析

することが従来できなかった。本研究により、極めて難しかったフェルミ面を高分解能で精度良く測る

事が可能となった。本来、フェルミ面は物性を忠実に反映しているはずであるが、精度が悪いためにこ

れまでほとんど議論ができなかった。精度良く測られたフェルミ面により、物性を深く議論できる研究

分野がこれから形成されると確信している。 
本研究グル―プの極低温 STM は、世界的に見ても有数の安定度を実現し、これを用いた電子相の探
索が着実に進みつつある。その端緒となる成果の一つが電子結晶の発見である。 
自己組織化分子材料を用いた「自己組織化エレクトロニクス応用」の基礎検討では、アモルファスや

多結晶では有機薄膜の本来の特性を引き出すのは大変難しい。これは電気伝導がグレイン界面などの特

性に大きく影響され、本来のバルク特性が見えないからである。このために本研究では、有機単結晶を

用いて電気伝導の特性基礎を評価した。有機薄膜トランジスタの伝導機構を解明するために、ノンド―

プルブレン単結晶を作製し、有機薄膜の伝導チャネルにダメ―ジを入れずに精密加工が可能な「レ―ザ

―加工法」によってパタ―ンニングすることに成功した（単結晶のパタ―ンニングは世界最初）。この

単結晶トランジスタにおいてホ―ル効果を世界で初めて検出することに成功し、その解析から、ルブレ

ン単結晶の伝導は従来から唱えられているホッピングが支配的であるとの説明は成り立たず、バンド的

伝導であることをあることを初めて示した。これは、大きな反響を呼んだ。さらに最近では、ルブレン

チャネルトランジスの作成法を工夫することによって、基板上に作製した有機トランジスタとして世界

最高の移動度（13 cm2/Vs）を得ることに成功した。 
全体として、有機チ―ムと無機チ―ムが、測定グル―プや微細加工チ―ムと効果的に連携することに

より、総合的な相関電子科学の研究が推進されつつある。 
 
（２）物質の分類にとらわれない、自己組織化電子の普遍的学理解明 
分子性導体α-(BEDT-TTF)2I3 で発見された光誘起巨大電流応答の発現は、遷移金属酸化物でも同様の

現象が報告されており、無機・有機物質に普遍的な現象である可能性が強い。分子性導体の場合は、分

子配列方向あるいは電荷秩序状態で見られるストライプ構造と何らかの関係があると考えている。この

ことは光誘起巨大電流応答をナノスケ―ルで制御できる可能性を示しており、分子デバイスの発展に大

いに期待できる。この発見は、もともと超ナロ－ギャップ有機半導と電荷秩序状態との相関を探索する

目的で行った研究の副産物であるが、有機物質で発見したのはこれが世界で最初である。 
理論グル―プのスピネル酸化物 AV2O4(A=Zn,Mg,Cd)の研究は、従来のスピン−Jahn-Teller 機構に基づ
くものとは全く異なるスピンと軌道の自由度の競合によるシナリオを提示した。この研究が、その後に

続く実験・理論両面からのこの系の軌道秩序に関する研究のきっかけとなった。また、ACr2O4(A=Cd,Hg)
に関する研究では、磁化プラト―状態における磁気秩序について、モデルのパラメ―タを系統的に変化

させた研究を行い、従来のプラト―状態の常識にはない新しい知見を得た。具体的には、プラト―状態

が、パラメ―タによって全く異なる磁気秩序をとりうること、あるいは対称性の破れさえ必要としない

ことを指摘した。また、モデルのパラメタによって相転移温度や磁気秩序のパタ―ンを制御しうる新し

いタイプの order-from-disorder現象を見いだした。AlV2O4に関する研究では、従来の valence skippingタ
イプの電荷秩序とは全く異なる、クラスタ―形成による自己組織化によるシナリオに基づいて、実験に

見られる特異な磁気的性質の理論的な検討を行っている。 
 
研究グル―プ内での共同研究が順調に進み、異なる分野の研究者間で共著論文（論文 4, 10, 11, 16な
ど）がいくつも産み出されて分野横断的物質科学が展開されており、推薦者の期待に充分応えている。

なお、論文 2と 5は、�Letters of Editors� Choice�として表彰された。 
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⑨研究成果の発表状況 
この研究費による成果の発表に限り、学術誌等に発表した論文（投稿中の論文を記入する場合は、掲載が決定しているものに限りま
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