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電荷秩序系分子性物質α-(BEDT-TTF)2I3の常圧下磁気抵抗 
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【序】 近年、分子性導体の分野では、長距離電子間クーロン相互作用が重要な役割を果た

す「電荷秩序」の研究が理論[1]、実験[2]共、精力的に行われている。このクーロン相互作

用は、分子軌道間の重なり（バンド幅）と拮抗し、

温度低下とともに、遍歴性が高い状態から、短距

離電荷秩序、局在性の強い長距離秩序状態に成長

して絶縁化し、時には格子変形を伴って金属―絶

縁体転移を引き起こす。 

 我々は、この電荷秩序系分子性物質に、圧力、

電場、磁場を外場として印加することにより、分

子の自由度を反映した特異な電子相の創出を目指

して、研究を進めている。ここでは、図１のよう

に、ストライプ型電荷秩序の成長で 135 K で金属

―絶縁化するα-(BEDT-TTF)2I3 [3]の磁場応答に

ついて報告する。 

 

【実験】α-(BEDT-TTF)2I3の単結晶を、ベンゾニトリルを溶媒として、2 A の定電流を印加

した電解法により育成した。電気抵抗率の温度変化および角度依存性は、４端子法で、カー

ボンペーストを電極として用い、PPMS(Quantum Design)で、100 – 300 K, 0 - 9 T, 0 – 180°

の範囲で測定した。  

 

【結果と考察】 図 2(a)に、α-(BEDT-TTF)2I3の常圧下、相転移以上 140 K、9 T における磁

気抵抗[Magnetoresistance = [(H)- (O)]/ (0)]の角度依存性を示す。面内 b 軸方向に電

流を印加し、磁場を c 軸から b 軸方向にかけたところ、コサイン型の角度依存性が得られ、

電流と磁場が垂直( = 0º)でローレンツ力が効くときは最大、平行( = 90º)で効かないとき

は最小となった。それぞれの角度において磁気抵抗の磁場依存性を調べた結果が図 2(b)であ

る。両角度ともほぼ変わらず、136 K で磁気抵抗は最大-57 %となった。角度に依存しないた

め、軌道による効果ではなく、ゼーマン効果により電荷ギャップが開くのが抑えられた結果

と考えている。最近、堀田らにより、1 次元 1/4 充填バンドをもつ強相関系の磁場効果が報

告され、磁場をかけると、はじめゼーマン効果が効いて電荷ギャップが減少し、磁場が大き

くなるにつれてスピンが分極することによりギャップが再び増大することが計算され、前者

は実験と一致している。[4] 

0.001

0.01

0.1

1

10

100

1000

R
es

is
tiv

ity
 (

Ω
 c

m
)

300250200150100

Temperature (K)

図 1 α-(BEDT-TTF)2I3の電気抵抗の

温度依存性。 
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図 2 (a)α-(BEDT-TTF)2I3の 140 K, 9T における磁気抵抗の角度依存性、(b)各温度での磁気抵

抗の磁場依存性と(c)温度依存性。 

 

 表題物質α-(BEDT-TTF)2I3以外の電荷秩序物質についても、常圧下の磁気抵抗を調べたとこ

ろ、α’-(BEDT-TTF)2IBr2では電荷秩序温度(Tco = 206 K)付近で 9 T 下-4 %、β-(BEDT-TTF)2PF6

では Tco = 293 K)付近で 9 T 下-6 %の磁気抵抗が観測された。また、弱相関物質である TTF-TCNQ

でも TCDW = 53 K 付近で 5 T 下-1.4 %の負の磁気抵抗が報告されている。[5]これらと比較し

ても、表題物質の磁気抵抗は大きく、大きな状態密度との相関が考えられる。 

 

【まとめ】 電荷秩序系分子性物質α-(BEDT-TTF)2I3 において、常圧下電荷秩序相転移付近

で 9 T 下-57 %の比較的大きな負の磁気抵抗が観測された。これは、磁場によるゼーマン効果

で電荷ギャップの開きが抑えられたためと考えられる。今後、常圧室温付近で、さらに大き

な磁気抵抗を探索する予定である。 
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