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研究成果の概要（和文）：我々は高圧下で質量ゼロのディラック電子系を実現する有機導体を発見した。最初の
バルクなディラック電子系である。さらに、グラフェンと異なる傾いたディラックコーンを持つ。ディラック電
子系の特徴の1つは磁場下で現れる。通常の導体とは異なる特別なランダウ準位構造を形成するのである。しか
し、この系はフェルミ準位が常にディラック点にあるために、これまで特別なランダウ準位構造を検出できてい
なかった。本研究では、この系へのキャリア注入手法を確立し、ディラック電子系の特徴であるπベリー位相を
含む量子振動と半整数量子ホール効果を観測した。さらに、ディラックコーンの線形分散型から補正し、傾きパ
ラメーターを決定した。

研究成果の概要（英文）：We have discovered an organic conductor which 2D massless Dirac electron 
system was realized under high pressure. This is the first bulk massless Dirac electrons system. 
Moreover, according to the band calculation, the Dirac cones of this system are highly tilted. Thus,
 this material belongs to a broader category of 2D massless Dirac electrons system. However, both 
Shubnikov-de Haas (SdH) oscillations and quantum Hall effect (QHE) have not been observed yet in 
this system, because the Fermi level is always located at the Dirac point. Thus, the relativistic 
Landau levels has not directly been obtained yet. In this work, we succeeded in injecting carriers 
into this system. Significant is that SdH oscillations whose phase was modified by π Berry’s phase
 and half integer QHE were detected at low temperature. The detail examination of this quantum 
phenomena led to the reconstruction of the Dirac cones. Moreover, the tilt parameters of the Dirac 
cone were determined.

研究分野： 固体物理学

キーワード： 有機導体　ディラック電子　量子ホール効果　ランダウ準位

  ３版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
グラフェンで質量ゼロの電子系（ディラッ

ク電子）が実現されて以来、グラファイト、
ビスマス、トポロジカル絶縁体、さらには鉄
系超伝導体などでもディラック電子が発見
され、最近、固体中のディラック電子が大き
く注目されている。理由は、2 つの円錐型バ
ンドが上下から角突き合わせた特殊なエネ
ルギー構造（ディラックコーン）をもつこと
により、素粒子ニュ－トリノと同様、質量ゼ
ロの電子が固体の中に存在し、それが電気伝
導性の主役となって通常の金属や半導体で
は見られない電気伝導性を示すことにある。 
一方で、我々は 1.5GPa 以上の高圧下にあ

る 2 次 元 層 状 構 造 の 有 機 導 体
-(BEDT-TTF)2I3で、ディラック電子系を発見
した。グラフェンと異なり、世界で最初にバ
ルク（多層構造）で実現した 2 次元ゼロギャ
ップ伝導体なのである。 
ディラック電子系の特徴の 1 つは磁場下で

見ることが出来る。通常、磁場 B をかけると
固体中の電子のエネルギーは、とびとびの値
（n）をとる（ランダウ準位）。通常の導体の
ランダウ準位は En nB と表されるが、ディラ
ック電子系では En (|n||B|)1/2 で記述される特
別な構造をとる。特に、n=0 のゼロモードと
呼ばれる特別なランダウ準位が、ディラック
コーンの接点（ディラック点）の位置に磁場
に依らず常に現れることが特長である。我々
は、層間方向の電気抵抗測定からゼロモード
の観測に成功した。ゼロモードの縮重度によ
る磁場強度に反比例する大きな負の層間磁
気抵抗を発見したのである。この結果は、長
田(東大物性研)の理論結果と定量的に一致す
る。これがバルク（多層）なディラック電子
系の特徴の 1 つである。 
 

 
２．研究の目的 
-(BEDT-TTF)2I3 はバルクな 2 次元ディラ

ック電子系の電気伝導特性を調べるのに適
した物質であると言える。しかし、この系の
フェルミ準位は常にディラック点にあり、こ
れまでに十分なキャリア注入を実現する手
法が見出されていないために、ゼロモード以
外のランダウ準位は未だ直接観測されてい
ない。我々は、バルクなディラック電子系の
新たな特性、傾いたディラックコーンの効果
による物理をどう展開できるのかを明らか
にするには、フェルミ準位をディラック点か
ら移動させ、特別なランダウ準位に起因した
量子磁気抵抗振動（シュブニコフ・ド・ハー
ス振動：SdH 振動）や量子ホール効果の観測
と詳細な解析が重要であると考える。ディラ
ック電子系では、のベリー位相をもつため、
その効果は SdH 振動位相が通常の電子のも
のとずれて現れる。一方、量子ホール効果
への顕著な効果は、充填率=±4(n+1/2)に半整
数の因子が存在することにある。我々は、低
温・磁場下の量子伝導現に-(BEDT-TTF)2I3

のバルクなディラック電子系および傾いた
ディラックコーンの特徴が現れると考える。 
本研究では、-(BEDT-TTF)2I3を舞台にして

バルクなディラック電子系の基礎学理を構
築することを目指し、-(BEDT-TTF)2I3へキャ
リアを注入する方法を確立すること、SdH 振
動や量子ホール効果の観測およびランダウ
準位構造を明確にすることが目的である。 
 
 
３．研究の方法 
本研究は、物理と化学が協力し、実験と理

論が連携を取る以下研究体制で遂行する。 
・デバイス作製：研究分担者（須田）はデバ
イス作製を実践する。 
・物性評価：研究代表者（田嶋）はデバイス
の物性評価を磁気抵抗とホール効果測定か
ら行い、量子ホール状態を観測する。一方、
研究分担者（西尾）は熱的性質を評価する。 
・輸送現象理論：研究分担者（森成）は測定
結果を理論的に評価し、この系の量子輸送現
象の理論構築を行う。 
 以下が、本研究の研究内容と方法である。 
 
(1) -(BEDT-TTF)2I3へのキャリア注入 
本研究を円滑に遂行する上で最も重要な

ことは、如何にキャリアをバルクな試料へ注
入できるかである。しかも、-(BEDT-TTF)2I3

でディラック電子系を実現するには高圧力
下を必要とする。本研究では 100 nm 以下の
厚みの薄板結晶とプラスチック等の基板を
用い、試料をチャネルとした以下のトランジ
スタ構造を作製する。 

 
(2) 量子輸送現象の観測 
 ディラック点近傍のハミルトニアンはス
ピンと同様のパウリ行列を用いて記述でき
るが、そのことが電子の周回軌道にπベリー
位相をもたらす。πベリー位相がディラック
電子系を特徴付ける最も重要な物理量であ
るが、これは低温で量子現象に検出できる。
本研究では、-(BEDT-TTF)2I3 の高圧力下で、
ディラック電子系に特徴的な量子磁気抵抗
振動と量子ホール効果を観測する。 
 
(3) ディラックコーンの補正 
 -(BEDT-TTF)2I3 のディラック電子系は圧
力―温度相図上で電荷秩序状態に隣接する。
電荷秩序絶縁体相のように強相関電子系に
隣接したディラック電子系はこの物質が初
めてである。本研究では、強相関ディラック
電子の物理展開を目指して、この系にキャリ
ア注入し、ディラックコーン対の対称性は保
たれているのかを調べる。 
 
(4) ディラックコーンの傾き 
この系のディラック電子の性質を理解す 

るのに、ディラックコーンが傾いていること 
が 1 つの重要な要素である。本研究では、
傾 いたディラックコーンの特徴的な性質を



見 出すため、傾きの方向や傾き方など重要
なパラメータを明らかにする。  

 
(5) スピン反転効果 
 我々は多層ディラック電子系である有機
導体-(BEDT-TTF)2I3において、面間磁気抵抗
にスピン反転効果が存在することが実験的
に示唆してきた。この問題について、層間の
クーロン相互作用に着目した解析を行う。 
 
(6) カイラリティ効果 
我々は、有機導体-(BEDT-TTF)2I3において、

静磁場下起電力が生じる現象が実験的に観
測してきた。この問題について、異方的なス
ピン間の相互作用を仮定して基底状態を数
値計算によって求める。 
 
 
４．研究成果 
(1) -(BEDT-TTF)2I3へのキャリア注入 
 ：論文 [2, 4, 8, 10, 14] 
以下の手法で高圧力下におけるキャリア

注入方法を確立し、量子現象を観測すること
に成功した。 

① 接触帯電法：100 nm 程の厚みの試料を
わずかに負または正に帯電した基板に試料
を固定しただけのユニークな手法（接触帯電
法）による正孔または電子注入、さらには量
子ホール効果観測に初めて成功した。基板の
種類を変えることで、ドープ量とキャリアの
種類の制御が可能である。 
キャリア注入効果は電気抵抗の温度依存

性に見ることができた。図 1 に PEN
（polyethylene naphthalate）、PET（poly[ethylene 
terephthalate]）、PC（polycarbonate）基板上試
料の電気抵抗率の温度変化を示す。 

7 K 以下の PEN 基板と PC 基板上試料の電
気抵抗率の温度依存性に着目する。電気抵抗
率は温度 T の低下に伴い減少するが、これは

キャリアを注入することに成功したことを
示す。通常のバルク結晶では、電気抵抗率は
logT に依存して上昇するのである。それに対
して、PC 基板上薄片結晶の電気抵抗率が T2

に依存しているが、これはフェルミ液体状態
の特徴の 1 つである。 
なお、ホール効果測定から、PEN 基板を用

いると正孔が、PC 基板を用いると電子が注
入されることを確認した。 

 
② アニールによる電子注入：真空・高温

で試料をアニールすると、I3 分子の欠損によ
り電子注入が実現することを見出した。アニ
ール時間で注入量を制御でき、それに伴う量
子現象を実現できた。 
 
(2) 量子輸送現象の観測 
 ：論文 [2, 4, 8, 10, 14] 
 この系では、フェルミ準位が常にディラッ
ク点にあるために、磁場下でゼロモード以外
のランダウ準位を観測できていなかった。そ
のために、ディラック電子系に特徴的なラン
ダウ準位の観測、量子ホール効果の観測が大
きな課題の 1 つであった。本研究では、わず
かに負に帯電した基板に試料を固定しただ
けで、接触帯電法による正孔注入の効果を電
気伝導性に検出することに成功した。 
本研究の最も大きな成果として、ディラッ

ク電子系の特徴である、ベリー位相を含む
SdH 振動と充填率=±4(n+1/2)に半整数の因
子が存在する量子ホール効果をそれぞれ観
測することに成功したことを挙げる。例えば、
PEN 基板を用いて正孔注入したデバイスに
おける量子磁気抵抗振動と量子ホール効果
を図 2 に示す。抵抗 Rxxが極小のところでホ
ール抵抗 Rxy がプラトーを示すのが量子ホー
ル効果のホールマークである。 
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図 1：プラスチック基板上試料の高圧力

下電気抵抗率の温度依存性。 
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図 2：SdH 振動と量子ホール効果 

 



一方、量子ホール状態で抵抗は Rxx=0 を示
すのが通常の量子ホール効果である。しかし、
この系では、Rxx は有限の値を示す。これは、
多層構造へのキャリア注入効果を表してい
る。試料の層数（厚み）依存性とその詳細な
解析から、層方向のエネルギーダイアグラム
を明らかにした。例えば、5.5 T の磁場下では、
界面から第 1 層目は=-6、 第 2 層目は =-2、
他の層は =0、トータルとして=-8 の量子ホ
ール状態にあることを明らかした。 
 
(3) ディラックコーンの補正 
 ：論文 [2, 4, 13] 
 電子注入したデバイスで、高圧力下・極低
温・高磁場下で量子磁気抵抗振動を調べた。
重要な成果は、高磁場で磁場分の 1 に対して
非周期的な磁気抵抗振動を観測したことで
ある。この現象はディラックコーンが非対称
であること、線形分散型からずれていること
を示唆する。詳細な解析を行なった結果、デ
ィラック点の周りでハミルトニアンは H=vF 
σ∙p+p2/2m と書け、図 3(b)のようなエネルギ
ー構造をしていることが示唆された。ここで、
vF はフェルミ速度、σ はパウリ行列、p は運
動量、m は有効質量である。 
さらに、この描像をもとに、比熱および熱
起電力の測定結果は無理なく理解できた。 

 
(4) ディラックコーンの傾き 
 ：論文 [1] 
有機導体におけるディラック電子系では、

エネルギー分散が傾いた円錐として記述さ
れることが指摘されていたが実験的には確
認されていなかった。この問題について、面
間磁気抵抗の磁場方向依存性の解析および
面内伝導度の異方性から、傾きのパラメータ
を決定することに成功した。この系のディラ
ック電子系がローレンツ不変性をやぶるタ
イプ IIとよばれるディラック電子系に非常に
近いことが明らかになった（図 4）。 
 
(5) スピン反転効果 
 ：論文 [9, 12] 
 層状のディラック電子系である有機導体
-(BEDT-TTF)2I3において、面間磁気抵抗にス
ピン反転効果が存在することが実験的に示
唆する結果が得られていた。この問題につい
て、層間のクーロン相互作用に着目した解析
を行った。少数キャリア系であることから、
遮蔽効果がほとんど存在しないため、スピン
反転を生じさせる平均場が現れる。この効果
を取り入れて、久保公式を用いて磁場下での
面間の伝導率を計算し、実験結果と良く一致
する結果を得た（図 5）。 
 

(6) カイラリティ効果 
 ：論文 [5, 6, 7, 11] 
 我々は、有機導体-(BEDT-TTF)2I3において、
静磁場下起電力が生じる現象が実験的に観
測した。この問題について、異方的なスピン
間の相互作用を仮定して基底状態を数値計
算によって求め、時間に依存するベリー位相
効果によってスピン起電力が生じることを
示した。ディラック電子系の著しい特徴とし
て、電子の運動方向と擬スピンが平行になる
カイラリティ効果が知られている。このカイ
ラリティ効果によって、ディラック電子の超
伝導状態において、超伝導ギャップにノード
が生じる可能性を数値的に超伝導ギャップ
方程式を解析することで指摘した。さらに、
有機導体におけるディラック電子の安定性
が、三角格子のプラケットを貫くフラックス
と関係していることを示唆した。 
 
 

 

図 4: 面間磁気抵抗の磁場方位角依存
性。は磁場の傾き角度。データ点は実験
データで、実線と点線は理論曲線である。 

(a) (b) (c)

 
図 3: ディラックコーン。(a) m=0。(b) m>0。 

(c) m<0。 

 
図 5: 磁気抵抗が極大を示す温度の磁場依
存性．スピン反転効果がある場合（□）と
ない場合（ ）． 



(7) その他：EuMnBi2系 
 ：論文 [3] 
有機導体と同様にディラック電子系が積

層した構造を持つ EuMnBi2 系の磁気抵抗を、
この系に特徴的な局在磁気モーメントの効
果を取り入れて理論的な計算を行い、実験と
よく整合する結果を得た（図 6）。 
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