
東京工業大学・物質理工学院・助教

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１２６０８

基盤研究(C)（一般）

2018～2016

強相関絶縁層が挿入された新型層状有機超伝導体における新奇な電子状態の探索

Electronic state of new type layered organic superconductors including strongly 
correlated insulating layers

６０３２３７８９研究者番号：

川本　正（Kawamoto, Tadashi）

研究期間：

１６Ｋ０５４３６

年 月 日現在  元   ６ １０

円     3,600,000

研究成果の概要（和文）：ドナーとアニオンの組成比が1:1である真性モット絶縁体(BEDT-TTF)TaF6の基底状態
がネール温度10 Kの反強磁性絶縁体であることを明らかにした。(BEDT-TTF)2TaF6に複数存在する多形の構造と
電子状態も明らかにした。特にkappa型では歪んだ三角格子のダイマーモット絶縁体であるにも関わらず、スピ
ン液体の可能性を見出した。強相関絶縁層をもつ層状超伝導体(EtDTET)(TCNQ)の構造と超伝導転移点を対応させ
た。2種類ある(BEDT-TTF)2Cu(CF3)4(TCE)の量子振動の測定から、双方とも実効的に1/2充填率バンドであること
を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：The ground state of the genuine Mott insulator (BEDT-TTF)TaF6 is an 
antiferromagnetic insulating state below the Neel temperature 10 K.  Structural and electronic 
states of organic conductors composed of (BEDT-TTF)2TaF6 have been investigated.  The kappa-type 
compound is a dimer-Mott insulator, and has an anisotropic triangular lattice located between the 
triangular lattice and the one-dimensional limit.  This compound shows a paramagnetic state down to 
1.6 K, indicating the possibility if a spin liquid phase.  The superconducting transition of the 
layered organic superconductor (EtDTET)(TCNQ) shows strongly sample dependences.  The 
superconducting transition temperature has been measured by the magnetic torque, and the crystal 
structure of the same sample has been analyzed.  The quantum oscillation of two polymorphs in 
(BEDT-TTF)2Cu(CF3)4(TCE) has been measured; the cross-sectional area of the Fermi surface indicates 
that the energy band of both compounds is effectively half-filled.

研究分野：有機伝導体
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
固体において、同一サイトでの電子のクーロン反発によって絶縁体となるモット絶縁体の研究は古くからなされ
ている。四角格子をもつモット絶縁体はそれに相当する物質がないため、理論からの研究がなされている。
(BEDT-TTF)TaF6は四角格子をもつ真性モット絶縁体であり、この物質の基底状態が反強磁性絶縁体であることを
実験で確定させたことは、モット絶縁体の研究において重要な結果である。また、このような絶縁体の層が組み
込まれた層状超伝導体の電子状態を実験により詳しく調べることで、超伝導発現における絶縁層の必要性の解明
に繋がるものである。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
固体物理分野においてモット絶縁体は重要な研究対象であり続けている。有機超伝導体におい
てモット絶縁体と考えられている物質群は強い 2 量体構造の分子配列をもっており、2 量体に
電荷がひとつの実効的 1/2 充填率バンドとみなされるダイマーモット絶縁体である。我々は近
年ドナーとアニオンの組成比が 1:1 である「真性モット絶縁体」を発見した。この物質により
理想的なモット絶縁体の電子状態を実験により解明できる。また、伝導層とアニオン層以外に
モット絶縁体や電荷秩序といった強相関絶縁層が挿入された構造をもつ層状超伝導体が近年発
見されている。このような物質において強相関絶縁層と伝導層との相互作用が超伝導発現に関
係していると考えられる。このような層状物質の電子状態を解明することで、新規な超伝導の
発現機構に迫れる可能性がある。 
 
２．研究の目的 
 
ドナーとアニオンの組成比が 1:1 である「真性モット絶縁体」や強相関絶縁層を含む層状超伝
導体を中心にして、真性モット絶縁体の電子物性を解明し、モット絶縁体や電荷秩序といった
強相関絶縁層を含む層状超伝導体から新奇な電子状態の探索と解明を目的とする。 
 
３．研究の方法 
 
X 線回折実験は実験室レベルの X 線と高エネルギー加速器研究機構の放射光を利用した。転移
温度を確認するために X線回折で格子定数を確認した試料の磁気トルクをマイクロカンチレバ
ーと超伝導マグネット(11T)を用いて測定した。より強磁場下での磁気抵抗や量子振動の実験は
物質・材料研究機構の強磁場施設(20 T)を利用した。 
 
４．研究成果 
 
(1)(BEDT-TTF)TaF6はドナー：アニオンの比が 1:1 でドナーが 2量体をもたない四角格子の配列
構造であるため、バンド充填率が 1/2 の真性モット絶縁体である。この物質の基底状態を明ら
かにした。低温 X線回折の実験では超格子反射は観測されず、構造相転移と思われるような変
化は見られなかった。磁気トルクの測定において、基底状態はネール温度 10 K の反強磁性絶縁
体であることを明らかにした。スピンフロップは 1 T 程度で磁化容易軸はドナー分子のカラム
間方向(ドナー分子の短軸方向)である。 
 
(2)BEDT-TTF の TaF6塩には多形が存在する。2:1 塩では分子がねじれと短軸方向のシフトを交
互に繰り返した積層構造をもつd型 2 種類と分子が井桁型に配列したk型がある。d型は室温近
傍で電荷秩序転移を示し、基底状態はスピンシングレット状態であることを明らかにした。こ
の物質には晶系が単斜晶の物質と直方晶の物質が存在し、転移温度は直方晶の方が高い。他の
8面体アニオンのd型物質についても晶系まで区別すると、アニオン体積が大きくなると転移温
度が上昇する化学圧力の効果が見られることを明らかにした。一方、k型は抵抗の温度依存性
が室温から半導体的であることからダイマーモット絶縁体とみなせ、磁気秩序を 1.6 K でも示
さないことを見出した(図 1(a)(b))。ドナーの 2 量体は歪んだ三角格子であるため、一次元鎖
に近い電子状態が予測されるが、実験結果はスピン液体の可能性を示唆している(図 1(c))。 
 

図 1.(a)結晶構造(b)電子スピン共鳴によるスピン磁化率の温度依存性(c)k 型 BEDT-TTF 塩の相
図。横軸は左から四角格子－三角格子－一次元鎖へと変化している。縦軸は電子相関の強さ。 
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(3)ドナー・アクセプター型の有機超伝導体(EtDTET)(TCNQ)の超伝導転移は試料依存性が強いこ
とが判明したため、構造と超伝導転移の関係をはっきりさせる必要が生じた。単結晶を厳選し
てカンチレバーによる磁気トルク測定により 1 T の磁場下で Tc = 4.3 K の超伝導体が存在する
ことを確認した。そして、同一試料の X線結晶構造解析を行った。その結果、発表されている
構造をもつ物質は Tc = 4.3 K の常圧超伝導体であることが確定した。分子の結合距離から TCNQ
２分子で電荷がひとつの状態であり、極めて一次元性の強いバンド構造であることから、TCNQ
層はダイマーモット絶縁体であり、超伝導はドナー層が担っているものと考えられる。一方、
抵抗測定で Tc = 6.9 K と 4.8 K の 2 段階転移を示した試料の X線回折を行ったところ、格子定
数は上記のものと同じだが、それでは説明のつかない反射をいくつか観測した。仮に超格子反
射とすると伝導層間方向の 2ないし 4倍周期に相当するが、試料が劣化しているため、単結晶
試料においてこれが現れているのかは明らかでない。 
 
(4)(BEDT-TTF)2Cu(CF3)4(TCE)には多形があり、Tcの低いk相と Tcの高いka’1相がある。量子振
動の実験において、双方ともk層のフェルミ面が観測された。フェルミ面の断面積からバンド
充填率は実効的に1/2が確定した。したがって、ka’1相のa’層のバンドは3/4充填率となり、
電荷秩序状態にあることと矛盾しない。化学組成・超伝導を担う伝導層のフェルミ面やバンド
構造が同じであるにも関わらず、k相とka’1相とで Tcが大きく異なるのはa’層の存在である
ことが示唆される。しかし、どのような相互作用が Tcに影響を与えているかは未だ明らかにで
きていない。 
 
本報告書にて記した研究成果は有機超伝導の分野だけではなく、広く超伝導や強相関電子系の
研究分野において重要であると考えられる。本成果により、2018 年の国際会議 Gordon Research 
Conferences で Flash Presentation に選抜された。今後の発展として、強相関絶縁層と伝導電
子の相互作用による新奇な超伝導発現機構の発見が期待される。 
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