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[序論] 	 分離積層構造の電荷移動塩 β’-(BEDT-TTF)(TCNQ)は、図.1 の模式図のよう
に BEDT-TTF分子が 2次元シート構造、TCNQ分子が１次元のカラム構造を取る物質
である。ドナー分子が二量化した β’型構造の分子性導体は、
電子相関が強い場合に反強磁性モット絶縁体となること

が知られている。実際にこの物質では、ドナー層が 20K
で反強磁性転移することが確認されている[1]。一方、通常
の有機導体とは異なり、本物質は TCNQ によるアニオン
層にも π電子が存在し、3 Kでダイマー化した TCNQのス
ピンの反強磁性秩序も観測されている[1]。BEDT-TTF層と
TCNQ 層にある π 電子間の相互作用が示唆されているが
[2]、面内・面間異方性、秩序形成などに関する詳細は未解
明である。本研究では、低温の詳しい磁気構造を知るため

に低温、磁場下で熱容量測定を行った。 
 

[実験] 熱緩和法による熱容量
測定を行った。単結晶 13個(全
質量 278 µg)を用いた測定では
BEDT-TTF 層に垂直(//c*)に磁
場を印加し、単結晶 1 個 70.4 
µgを用いた実験では TCNQ分
子の積層方向(//a) に磁場を印
加して測定を行った。 
[結果] 多結晶の測定結果を図
2に示す。ゼロ磁場で 4 K付近
に TCNQ層の磁気秩序に由来
するブロードなピークが見ら

れた。格子熱容量を差し引い

て得られた磁気転移のエントロピーは約 3.4 JK-1mol-1であり、スピン 1/2の自由度か
ら得られるエントロピーRln2=5.76 JK-1mol-1の約 60 %に相当するため、この転移はバ



ルク的な転移であると考えられる。また、磁場によってピークが低温にシフトしてい

ることから、この転移が反強磁性転移であることを支持する結果となった。しかし、

磁場印加によって熱異常がシャープになることから、一般的な反強磁性体とは異なる

可能性が考えられる。この特殊な磁気構造の詳細を調べるために、単結晶の測定では

細かく磁場を変化させ

て測定を行った。 
	 a軸方向に磁場を印加
した結果が図 3となる
が、多結晶の結果と同様

に、ピーク形状はシャー

プに変化している。しか

し、0,1 Tにおいてもそ
れぞれ 2.86,3.06 Kに
kink（図 3. 矢印）が見
られる。この熱異常の磁

場変化は、2 Tまでピー
クが磁場によって高温

にシフトし、以降の高磁

場では低温へシフトし

ていることが分かった。

これは、磁場印加に伴い

転移が抑制される一般的な反強磁性とは異なっており、磁場によって磁気構造が変化

している可能性も考えられる。当日は、BEDT-TTF層の反強磁性との相互作用などを
考慮した上で、この物質における特殊な磁気構造を議論する。 
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