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研究成果の概要（和文）：本研究では圧力下で線形分散を持つ有機導体alpha-(BEDT-TTF)2I3を対象とし，ディ
ラック電子系特有のバンド間磁場効果による巨大軌道反磁性とバンド間ホール効果の検出，これらの関連性の解
明を目的とした． 我々は反磁性を観測したものの試料一部の構造変化が懸念され，起源の断定には至らなかっ
た．一方，最近見つかった常圧下ディラック電子系の類縁物質alpha-(BETS)2I3の磁気トルク測定を行い，特異
な温度変化を観測した．これは低温でのディラック電子の反磁性の寄与を反映している可能性がある．また本物
質において3.5 K以下で磁気秩序が形成される初めての証拠を得た．

研究成果の概要（英文）：In this work, we focus on the organic conductor alpha-(BEDT-TTF)2I3, which 
has linear dispersion under pressure, to detect giant orbital diamagnetism and interband Hall effect
 due to the interband effect of magnetic field peculiar to Dirac fermions, and to clarify the 
relation between them. Although we observed diamagnetism, there were concerns about structural 
changes in some of the samples, and we were unable to determine the origin. On the other hand, we 
measured the magnetic torque of a recently discovered analog of the Dirac electron system under 
ambient pressure, alpha-(BETS)2I3, and observed a peculiar temperature dependence. This may reflect 
the diamagnetic contribution of the Dirac electrons at low temperatures. We have also obtained the 
first evidence of magnetic order formation below 3.5 K in this compound.

研究分野： 物性物理学

キーワード： 有機伝導体　ディラック電子

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では強相関有機ディラック電子系alpha-(BETS)2I3において特異な磁気トルクの振舞いが観測され，磁気
秩序の形成を示す初めてのデータを得ることが出来た．強相関のディラック電子は低温で反強磁性秩序を示すこ
とが理論的に示唆されており，本研究で磁気秩序が観測された事は学術的に意義深い．また相対論的ディラック
電子の特異な振舞いは従来のデバイス中の電子とは著しく異なり，エレクトロニクス分野への応用においてその
基礎物性の解明は社会的にも大きな意義を持つ．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 グラフェン中の”質量ゼロのディラック電子”は従来の固体中の電子とは大きく異なり，既存
材料を凌駕する優れた性質を示すが，その多くは線形分散に起因する．グラフェンに始まる固体
ディラック電子の研究は，近年ではトポロジカル絶縁体やディラック半金属等の物理へと拡大
しており，国内外において精力的な研究が行われている．また，グラフェンとほぼ同時期にディ
ラック電子の存在が確認された圧力下での有機伝導体 α-(BEDT-TTF)2I3 では，グラフェンとは
異なり強相関電子系が形成されていることから多様な相図が得られ，圧力制御によって電荷秩
序相・有限質量のディラック相・質量ゼロのディラック相を網羅的に研究できる唯一の物質であ
る．この特性を生かしてグラフェンとは異なる独自の方向性を持つディラック電子の研究を行
うことが可能である． 
 固体中ディラック電子が示す最も顕著な振舞いの１つは巨大反磁性である．この効果はフェ
ルミエネルギーでの状態密度がゼロであることから単一バンド近似では説明がつかず，長い間
未解決の問題となっていた．その後数十年に渡る議論を経て，この現象がディラック電子系の場
合に顕著になる「バンド間磁場効果」による巨大軌道反磁性であることが福山らにより指摘され，
その起源が解明された[1]．バンド間磁場効果とは，電子が単一のブロッホバンドに閉じ込めら
れることなく異なるバンド間を行き来する効果であり，ベクトルポテンシャルによって生じた
仮想的な電子・正孔対が軌道運動することにより巨大な軌道反磁性が現れる． 
 バンド間磁場効果は他の物理量に対しても影響を与えうる．特に近年，磁場中輸送現象である
ホール効果において顕著な影響が現れることが明らかとなった[2]．この効果は反磁性磁化率と
多くの共通点が見られ，バンド間ホール伝導度は反磁性電流と大きな関連性をもつことが示唆
されている．バンド間磁場効果による軌道反磁性やバンド間ホール効果は理論的には示されて
いるものの，特に質量ゼロのディラック電子においては実験的な研究がほとんどなされておら
ず，これらがどのような特徴や関連性をもって実測されるかが問題となっている. 
 
２．研究の目的 
 本研究では圧力下でディラック電子系が形成される有機導体 α-(BEDT-TTF)2I3 の圧力下磁化
率やホール伝導度を測定し，これらのバンド間磁場効果による影響や関連性を広い圧力領域に
おいて実験的に調べることを目的とする．本物質はバルク結晶としてはじめてディラック電子
の形成が確認された系であるため，微小な試料体積しか持たないグラフェンではシグナル強度
不足によりほぼ測定が不可能な磁気的性質の研究が可能である． 
 
３．研究の方法 
 本有機導体は高圧下においてのみディラック電子系が形成されるため，測定はすべて圧力下
で行う必要がある． 
 
（１）反磁性相の詳細な温度-圧力相図． 
 圧力下の磁化率測定では高感度測定が可能な磁場変調法を用いる．我々は圧力下での磁化率
測定技術をすでに確立し，本物質において反磁性が観測されることが分かった．しかしながら系
統的な測定には至っておらず，解明できていない現象も多い．そこで本研究では詳細な圧力依存
性を測定し，電荷秩序相，有限質量・ゼロ質量ディラック電子相に移り変わる際の反磁性磁化率
の様子を観測し，バンド間磁場効果の各相での振舞いを調べる． 
 
（２）各相でのホール伝導度測定． 
 圧力下での精密なホール効果測定技術を確立し，バンド間磁場効果による特異なバンド間ホ
ール伝導度，特にホール係数の大きな温度依存性や符号反転の再現性とその詳細を調べる．また
各相でのホール効果測定磁化率の実験結果や理論との比較を行い，特にまだ調べられていな
いギャップの開いた状態でのバンド間磁場効果と軌道反磁性との関連性を検証する． 
 
４．研究成果 
 
（１）高圧下α-(BEDT-TTF)2I3の軌道反磁性． 
 我々は現在までに本物質において電荷秩序相・有限質量のディラック相・質量ゼロのディラッ
ク相のすべての相において反磁性を観測し，その反磁性は高圧の質量ゼロのディラック相より
も低圧ほど顕著にみられることが分かった．この結果は予想に反するものであったが，フェルミ
エネルギーがディラック点から僅かにシフトしている事で説明可能であると考えていた．本研
究ではまず始めに反磁性磁化率のさらに詳細な圧力依存性を明らかにすることを予定していた
が，その後の調査によって，本物質は 70度以上で数 10 時間アニールすることにより超伝導を示
す類縁物質β-(BEDT-TTF)2I3に構造が変化し得ることが分かった．アニール温度がそれ程高くな
いことから経年変化によって試料の一部で構造変化が引き起こされる可能性が出てきた．そこ



でアニール前後で偏光顕微鏡像を観察し，構造変化が実際に起こるかどうかの考察を行った．現
時点では構造変化の可能性を否定することが出来ないため，今まで観測されてきた反磁性の起
源を断定するためには更なる研究が必要であることが分かった． 
 
（２）常圧下有機ディラック電子系α-(BETS)2I3の磁気物性． 
 研究当初はバンド間磁場効果による軌道反磁性とホール効果の関係を調べる予定であったが，
当該物質において軌道反磁性観測の確証が得られなかったことから，近年常圧下でディラック
電子系が形成されていることが報告されたα-(BETS)2I3 [3,4]の磁気トルク測定を行い，本物質
の磁性を検証した．その結果，トルク曲線の振幅が大きく温度変化することが分かり，SQUID を
用いた静磁化率の測定結果[5]と定性的に一致する結果が得られた．また，本物質では 50 K で金
属-絶縁体転移が起こるが，その起源は未だ解明されていない．今回の磁気トルク測定により 50 
K でトルクカーブの振幅が急激に変化する事が分かり，この転移が磁性に関連するものである事
が示唆される．さらに 3.5 K 以下で複雑なトルクカーブが観測されることが分かり（図１），磁
気秩序の形成を示す初めての実験的証拠を得た[6]． 

 
（３）α-(BEDT-TTF)2I3の 1軸ひずみによる物性制御． 
 α-(BEDT-TTF)2I3 では 1 軸圧力の印加によって静水圧下では見られない超伝導が観測される
ことや[7]，電荷秩序相からディラック電子相への相転移が 1次転移として現われることが示唆
されている[8]．そこでα-(BEDT-TTF)2I3の 1軸ひずみによる物性制御に着手した．測定には低
温下で連続的な一軸性加圧および引張ひずみを加える事が可能なピエゾ駆動型装置(Razorbill
社)を用いた．樹脂(スタイキャスト 1266)で自作した板に端子を付けた試料を埋め込むことで，
0.3 %程度の加圧・引張ひずみをスムーズに印加できるようになった．本手法を α-(BEDT-TTF)2I3

に適用することにより電荷秩序相の制御に成功したが（図２），ピストン型シリンダーをもちい
たエポキシ法で観測された超伝導やディラック電子相の観測には至らなかった．本手法の利点
は低温下で連続的に印加ひずみを変化させることで（試料を室温に戻す必要がない）相転移近傍
を詳細に観測できることだが，ピエゾ素子の性能上印加可能なひずみの大きさがそれ程大きく
ないため，広範囲での 1 軸圧力下の電子状態の研究にはピストン型シリンダーを用いた手法と
の併用が必要である． 

 

図１．4 T でのトルク曲線の温度依存性． 

 

 図 2．電荷秩序温度近傍の電気抵抗の 

     ひずみ依存性． 
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