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研究成果の概要： 

本研究の第一の研究成果として、研究ターゲットとして注目した物質群の構成原料である

BEDSe-TTF分子の大量合成したことを言及しておきたい。ここでは、合成研究の専門家の助言

に従い、効率的な合成ルートにより、高純度の分子を合成することに成功した。次に、得られた分

子を用いて、二種類のBEDSe-TTF系電荷移動錯体の良質単結晶合成に成功した。これらにつ

いては、常圧及び低圧下での、伝導物性と磁気物性のキャラクタリゼーションを経て、キュービッ

クアンビル型圧力発生装置を用いて、８GPaまでの高圧下物性を調査した。両塩とも、常圧では、

強い半導体的振る舞いを示していたが、超高圧印加にともない、この振舞いは抑制され、両塩と

もに高温部での金属化に成功した。得られた結果は、同型のBEDT-TTF塩との結果と比較し、議

論した。 

さらに、BEDTSe-TTF系と同様の強いダイマー構造を持ち、しかも同様に一次元伝導を示

すアクセプター型伝導体MEM(TCNQ)2の常圧下における磁性の研究、及び超高圧下物性

研究を行った。得られた結果を総括すると、アクセプター系物質においては、ドナー系物質

で見られたような超高圧下での抵抗の急激な減少は見られなかった。この事実は、一次元ダ

イマー構造を持つ系においては、アクセプター系物質を高圧印加によって金属化することは

困難であるとの結論を得た。 
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1.研究開始当初の背景 
圧力効果は、物質を振るときには離散的で

あったパラメーター制御を連続的にするだけ

でなく、常圧では得難い結晶構造を実現する

ことにより、未知の電子状態を発現する力を持

つ。有機導体においては、この手法は特に有

効であり、比較的低い圧力（2 GPa 以下）を用

いて、急激な物性変化を引き起こすことができ

る。これは有機導体が、無機物と比べ 10 倍程

度の大きな圧縮率を持つからである。このため、

この系での興味の中心は、比較的低圧域にあ

ったわけであるが、近年、小生らは、さらに高

い圧力下における物性研究を展開し、成果を

挙げている。２００３年、小生らは、有機物質に

おいてはほとんど適用例がない、キュービック

アンビル型圧力発生装置を用いて、10 GPa と

いった極端に高い圧力を、層状有機絶縁体 

β’-(BEDT-TTF)2ICl2 に印加し、この物質が

8.2 GPa という超高圧下で転移温度 14.2 K の

超伝導を示すことを発見した。この転移温度は、

有機物での世界記録を 12 年ぶりに更新したも

のである。同時に、超伝導の臨界圧力もこの

系では世界記録である。ただし、この発見は、

単なる記録の更新ではなく、有機物質が持つ

超高圧下でのポテンシャルの高さを浮き彫りに

し た と い う 意 味 で 重 要 で あ る 。 実 際 、

β’-(BEDT-TTF)2ICl2 は、常圧では、室温抵抗

率が約 50 Ωcm といった極めて高い高抵抗状

態にあり、このような物質が超伝導化されたと

いう事実は、（この分野では常識外であり、）そ

れまであまり注目されていなかった有機絶縁

体が高圧物性の研究対象となり得ることを意

味する。 
２．研究の目的 

本研究では、超高圧下で有望である物質群

として、BEDSe-TTF からなる有機導体を、新

たなターゲットとして着目し研究を行った。実

はこの系の物質、数えるほどしか存在しないが、

このような数少ない物質群の中に、極めて有

望 な 塩 が 存 在 す る 。 そ れ は 、

β’-(BEDSe-TTF)2ICl2 とβ’-(BEDSe-TTF)2IＢ

ｒ2 である。これらは、我々が極端圧力下超伝導

を観測した物質と同様の結晶構造を持つ。 ま

ずは、これらの物質の超高圧下研究を展開す

ることにより、超伝導探索を行うことを目的とし

た。得られた結果は、β’型 BEDT-TTF 塩で蓄

積したデータと比較検討することにより、超高

圧下での Se 置換が及ぼす効果を明らかにす

る。 

また、引き続き、超高圧下物性の観点で物

質探索を行い、新たなターゲットについても、

超高圧研究を展開した。特に、これまでほとん

ど超高圧下研究が行われていないアクセプタ

ー系物質にも注目したことも言及しておきた

い。 

本研究は、以上のような研究により、超高圧

下での新物性の探索を行うことを目的としたも

のである。 

３．研究の方法 

19 年度では、BEDSe-TTF 分子の大量合

成 を 行 い 、 得 ら れ た 分 子 を 用 い て 、

β’-(BEDSe-TTF)2ICl2 とβ’-(BEDSe-TTF)2I

Ｂｒ2 塩の良質単結晶を合成した。これらにつ

いては、キューブックアンビル型圧力発生装

置を用いて、１０GPa までの圧力下物性を調

査した。また、平行して、次年度のピストンシ

リンダー型圧力発生装置による物性研究の、

装置的な準備も行った。 

20 年度には、代表的なアクセプター物質

である MEM(TCNQ)2 に注目し、まずは、合

成からはじめ、基礎物性の研究を行った。

特に、この試料は大量に合成できうるという

利点を生かし、μSR 実験も行ったことも言及

しておきたい。 

４．研究成果 
本研究の第一の研究成果として、研究ター

ゲットとして注目した物質群の構成原料である

BEDSe-TTF分子の大量合成したことを言及し

ておきたい。ここでは、合成研究の専門家の助

言に従い、効率的な合成ルートにより、高純度

の分子を合成することに成功した。次に、得ら

れた分子を用いて、BEDSe-TTF系電荷移動

錯体の良質単結晶合成に成功した。これらに

ついては、常圧及び低圧下での、伝導物性と

磁気物性のキャラクタリゼーションを経て、キュ

ービックアンビル型圧力発生装置を用いて、８

GPaまでの高圧下物性を調査した。両塩とも、

常圧では、強い半導体的振る舞いを示してい

たが、超高圧印加にともない、この振舞いは抑

制され、両塩ともに高温部での金属化に成功

した。ただし、β’-(BEDT-TTF)2ICl2の結果と



 

 

は対照的に、これら両塩では低温部での超

伝導の出現は観測されなかった。同様に結

晶構造を持つにもかかわらず、超伝導につ

いては異なる結果を与えるという事実は、

超伝導発現について、重要な情報を与えて

いる可能性がある。得られた結果は、我々が

ここ数年、精力的に行ってきたBEDT-TTF塩

の超高圧下物性研究で蓄積された実験結果

と比較検討することにより、分子の違い、すな

わち、分子軌道の違いが及ぼす超高圧下で

の伝導物性の振る舞いの違いについての議

論を行った。 

さらに、BEDTSe-TTF系と同様の強いダイ
マー構造を持ち、しかも同様に一次元伝導
を示すアクセプター型伝導体MEM(TCNQ)2

の常圧下における磁性の研究、及び超高圧
下物性研究を行った。得られた結果を総括
すると、アクセプター系物質においては、ド
ナー系物質で見られたような超高圧下での
抵抗の急激な減少は見られなかった。この
事実は、一次元ダイマー構造を持つ系にお
いては、アクセプター系物質を高圧印加に
よって金属化することは困難であるとの結論
を得た。これは、分子鎖間の相互作用を高圧

印加で増強することは、ＬＯＭＯの性質上困難

であるからである。 

以上に結果は、有機物質の超高圧下物性

研究に重要な知見を与えるものであり、さらに

分析を進め、より高い転移温度を持つ有機超

伝導体の実現に向けて努力したい。 
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