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研究成果の概要（和文）：近年我々のグループで発見したα''-(BEDT-TTF)2Rb1.2Co(SCN)4はRbの組成ずれのた
めBEDT-TTF分子が0.4価(π電子バンドのフィリング0.8)となる強相関π電子系では珍しい系であり、フィリング
制御型の金属ー絶縁体転移の研究に適している。我々は、この系および類似の系で引き起こされる金属ー絶縁体
転移の起源やそのフィリングの効果、さらにはπーd電子間相互作用等について調べた。その結果、絶縁体相は
分子価数が0.4を平均とする電荷秩序であること、圧力下では室温でも金属から半導体へ相転移することなどを
発見した。

研究成果の概要（英文）：a''-(BEDT-TTF)2RbCo(SCN)4 is a newly found strongly correlated π-electron 
system with the BEDT-TTF molecule of +0.4 valence or 0.8 π-electron band-filling due to the non 
stoichiometric Rb. This compound is suitable for the investigation for the filling-controll type 
metal-insulator transition. We have investigated the metal-insulator transition and theπ-d electron
 correlation of this system and other similar ones. We found that the insulator phase in the 
compound is a charge ordered state with 0.4 average valence of BEDT-TTF molecules, and phase 
transition by pressure from metal to semiconductor even at room temperature.

研究分野： 物性物理
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
多くの2:1塩および関連物質の中では比較的例の少ないフィリング制御型の金属ー絶縁体転移について、その分
子価数の変化とともにフィリングが3/4からずれていても電荷秩序相転移が生じることを見いだした。これによ
って、有機分子性導体における電子相関による金属ー絶縁体転移の理解が一層深まったと考えられる。また、近
年注目されているBEDT-TTF塩の薄膜系におけるキャリアドーピング効果などにも有益な情報となるだろう。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
 
１． 研究開始当初の背景 

 
 有機分子性導体は分子間の結合の強さや相互作用の大きさに起因する乱れやそれに伴う揺ら
ぎが発生しやすい。本研究の開始当初、電子間相互作用や秩序相間の揺らぎ、分子やダイマー
内の結合や電荷中心の揺らぎ、X 線照射によるアニオン層の分子結合の乱れ導入など、有機分
子系に特徴的な様々な乱れやそれに伴う揺らぎに関連した物性が注目されていた。それらの乱
れの影響が物性にどのように影響するのか、本質的に働くのか、これらを理解することで電子
相関の本質的な理解、高分子や生体系などさらに複雑な系への理解も繋がっていくものと考え
られる。 
 
２． 研究の目的 

 
 本研究では、強相関電子系の 1つである有機分子性導体において、試料内に存在する乱れに
よって発生する特徴的な物性を明らかにすることを目的とした。特に注目したのは、型の
BEDT-TTF 塩-(BEDT-TTF)2MM’(SCN)4 (M=Rb, Cs; M’=Zn, Co)や最近、我々のグループで発見
した’’-(BEDT-TTF)2Rb1.2Co(SCN)4 (’’-RbCo と略す)などである。この型 2:1 塩は低温で
金属から電荷秩序絶縁体へ転移することが知られており、その転移の様子が冷却速度や X線照
射の効果によって大きく変わることが知られている。これらの知見を生かして、’’-RbCo の物
性を明らかにするとともに新たな物性現象等の開拓を行うことを目的とした。 
 また、”-RbCo は磁性イオン Co2+を持っており、-d 電子間相互作用が磁性、伝導性や誘電
性に与える影響を調査する上でも興味深い系である。この系は、電子フィリング、π―d 電子
相互作用、電気磁気相関効果が互いに関連し、有機分子性強相関電子系の統一的な理解への弱
点を克服することが出来るとともに、新規物性現象を探索する場として非常に有望である。 
 
３．研究の方法 
 
 研究に用いたのは全て単結晶試料で、低温、磁場や圧力下において、抵抗率、磁化率、誘電
率、磁気輸送特性、熱電効果、赤外分光などの測定を行った。圧力下での抵抗率の測定系や交
流法によるホール効果や磁気抵抗効果の測定系は新たに立ち上げた。 
  
４．研究成果 
 
 本研究において重要な意味をもつ’’-RbCo について述べる。この物質は同じ構造を持つ
”-K1.4Co, ”-CsCo と同様に、低温で金属ー絶縁体転移を引き起こすが、その原因ははっ
きりしていなかった。”-RbCo の面内方向の赤外分光測定によって、金属ー絶縁体転移ととも
にスペクトルが大きく変化することが分かったが、それだけでは相転移の原因の詳細は分から
ない。そのため、試料の特定方向のスペクトルから BEDT-TTF 分子に特有の振動モードを検出す
ることによって、転移点で BEDT-TTF 分子の価数が分離することが判明した。これによって、こ
の系の絶縁体相が電荷秩序状態であることがはっきりした。 
 また、この電荷秩序転移によって分裂した BEDT-TTF 分子は 4つの価数状態に分離し、その平
均値が 0.4 であること、つまり、組成から期待される値に一致することが分かった。つまり、
フィリングが単純な分数からずれていても電荷秩序を引き起こすということである。これは電
荷(価数)の分離の仕方が連続的な量であることに起因する。そのため、いわゆる単純な非整合
フィリングや電荷のフラストレーションという考えだけでは不十分だということになる。 
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