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【序】有機伝導体 -(meso-DMBEDT-TTF)2PF6 (図１(a))では 90 Kにおける金属・半導体転移温度以

下でチェッカーボード型電荷整列(図 1(b))が出現することが知られている[1]。ところが最近 NMR

によってこれとは別の異常金属相の存在が示唆された[2]。これはθ相において、ストライプ電荷

整列による絶縁相と金属相との間に、ノンストライプ電荷整列を伴った異常金属相が出現するこ

とを彷彿とさせる[3]。そこで本研究ではβ相におけるノンストライプ型電荷整列の出現の可能性

について検討した。

図 1. -(meso-DMBEDT-TTF)2PF6の (a) 分子間相互作用と、(b) チェッカーボード電荷整列。

赤い分子は 1+に近く，青い分子は 0に近い電荷をもつ。

【結果と考察】電荷整列の原動力となる分子間のクーロン相互作用 V は、分子の重心間の距離 R

に反比例する[4]。β相は二量化の強いスタック構造であるので、R は二量体内 r2だけが小さい(図

1(a))。そこで二量体内を V0、他をすべて V とおいて、拡張ハバードモデル

を考える。t → 0とおいた原子近似で第 2項と第 3項による古典的ポテンシャルエネルギーを計

算すると、スピン分極のない平均場近似では ni↑ = ni/2であることに注意して、2分子あたり
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となる[3,5]。したがって最も安定な相は、U, V0, V の大小関係によって図 2のようになる。

U が大きい場合はすべての分子が電荷 1/2+をもったユニフォーム金属相が安定である。V が相

対的に大きくなると c 軸方向の周期が 2倍になったチェッカーボード相が安定になるが、これは

電荷の多い分子がジグザグ方向に並んだθ相の horizontal相に似たストライプ相とみることもで

きる。対称性により、チェッカーボード相は非磁性である。V0と V の大きさがあまり違わないと

きには c 軸方向の周期が 3倍になったノンストライプ相が安定になる。ここでチェッカーボード

S (10-3) R (Å)
r1 8.24 5.67 V
r2 22.6 3.84 V0
p -4.75 6.74 V
q1 4.38 6.67 V
q2 11.5 6.56 V
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相では電荷リッチのペアが c 軸方向に 11、00と交互に並んでいるのに対して、10、00、01と 3

倍周期で並び、電荷リッチの分子は桂馬飛び状になっている。θ相の場合と同じように、ノンス

トライプ相は D+D1/4+2という半端な電荷をもっているため、異常金属相として振る舞う。ノンス

トライプ相は V0 < 3V で出現するが、分子間距離(図 1(a))より V0 ～2V 程度が予想されるので、ノ

ンストライプ相が出現することが予想される。逆チェッカーボード相は V0 < V の場合に二量体内

に電荷が集中した相である。この他の２×２などのパターンは安定領域をもたない。高温ではエ

ントロピーの大きいユニフォーム相がより安定となるので、図 2の U 軸は温度とみなすこともで

きる。したがって、高温から金属相→ノンストライプ電荷整列による異常金属相→チェッカーボ

ード相、が順に出現することが予想される。

以上のように、二量化の強いβ相においてもノンストライプ電荷整列相が安定に存在すること

が明らかになった。この場合、二量化の強さ V0/V がθ相の場合の異方性と同じような役割を果た

し、この比が 3倍を超えなければノンストライプ相が現れる。チェッカーボード相は horizontal

相に似た一種のストライプ相とみなすことができる。
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図 2. β相の電荷整列パターンとその相図 ：1/2+、 ：1+、 ：0
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