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論文の内容の要旨

有機物である分子性導体は金属、超伝導、 Mott絶縁体や電荷秩序状態などの多彩な電子状態を持ち、そ

れらに加えて電子のスピン、電荷、軌道といった内部自由度に起因した特異な現象を低温で示す。このよう

な低温での現象は分子性導体特有の低次元性 (2次元積層構造)に加えて、電子関のクーロン棺互作用が重

要な役割を担っている。すなわち、分子性導体は強相関電子系であり、電子の運動エネルギーと電子関クー

ロン相互作用の大小関係によってその物性が大きく変化する。この電子問クーロン相互作用が織りなす様々

な物理現象を示す強相関電子系の 1つとして、分子性導体は遷移金属酸化物や希土類金属などの無機物とと

もに物性物理学の研究に重要な位置を占めている。

多彩な物性を示し、多くの研究がなされている分子性導体であるが、電荷秩序状態での(1)電荷輪送特性、

及び (2)磁性に依存した電荷輸送特性は解決していない問題の lつである。分子性導体は非常に純良な単

結品(欠陥や不純物が少ない等)が合成されることから、上記の興味深い現象の本質を理解する上で非常に

理想的な研究対象である。

現在までに電荷秩序系での電荷輸送に関する報告はいくつかある。それらの報告による電荷秩序状態での

電荷輸送モデルを大別すると以下の 3つに分けられる。①電荷秩序状態が壊れる(溶融する)、②電荷密度

波のスライデイングのような電荷秩序の集団運動、③電子の個別励起の 3つである。

本研究では、電荷秩序が保たれているような領域、つまり微小電流領域での電荷輸送測定を行い、電荷秩

序状態での電荷輸送特性、及び磁性との相関の理解を目指した。本論文では、低温において電荷秩序状態を

示す 3種類の有機導体を対象とし研究を行った。

(1) BED下TTF系有機導体の電荷秩序状態における電荷輪送特性の評価

本研究では低温で電荷秩序状態を示す擬2次元系 α-(BEDT-TTF)ゐ、 α'-(BEDT-TTF) lIBrl有機導体を対象

に電気伝導、誘電率測定を行い、電荷秩序状態における電荷輸送特性の解明を目指した。電荷秩序状態にお

いて α・(BEDT-TTF)必、 α'-(BEDTTTF) lIB戸ともに、べき乗則(Ioc Va) に従う非線形伝導特性を示した。

この非線形伝導は電荷秩序状態を背景として、伝導層である BEDT-TTF層内に 2次元的な長距離クーロン

ポテンシャルによって束縛されている電子ーホール対が電界によって熱的に励起し、解離することによって
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個々に電気伝導に寄与するというモデルで定性的に説明されることを明らかにした。また、誘電率測定にお

いて試料面内、面開で誘電率の大きな異方性を観測し、確かに電子ーホール対が2次元的な長距離クーロン

ポテンシャルによって BEDT-TTF層内に関じ込められていることを実験的に明らかにした。誘電率の温度

依存性は束縛された電子ーホール対がつくる分撞によるモデルによって定性的に説明され、非線形伝導特性

を説明したモデルと一致するD これら結果から α-(BEDT-TTF)):l、α'ー(BEDT‘TTF))Br2が異なる電荷秩序構造、

結品構造、磁気特性を持つにも関わらず、電荷秩序状態における電荷輸送特性は定性的に同じ搭像で説明さ

れることを明らかにし、電荷秩序状態における電荷輸送モデルの普遍性を提案した。

また、電荷秩序状態における電荷輸送の描像は 2次元超伝導薄膜で議論されてきた vortex-an tivortex励起

に由来する Berezinskii-Kosterlitz-Thouless(BKT)転移と類似している。 BKT転移温度近傍では、ユニバーサ

ルジャンプと呼ばれるべき乗則(I∞ V'i) のべき数 αの 1から 3への飛びが生じるコ本研究では α帥

(BEDT-TTF)JlのI-V測定の結果から解析したべき数αの温度依存性において、 iから 3への飛びを観測し、

電荷秩序系での BKT転移の可能性を示した。

(2)πd系有機導体 (ED下TTFVO)2FeBr 4における電荷輸送特性と磁性の相関

本研究では χ-d系有機導体 (EDT-TTFVO)2FeBr1を対象に電気伝導、磁気抵抗、磁気トルク測定を行い、

電荷輸送特性と磁性の相関の解明を目指したo (EDT-TTFVO) 2FeBr 1は170K以下で金属的な振る舞いから

半導体的な振る舞いとなり、絶縁体へと転移する c この金属一絶縁体転移は電荷秩序によるものであると考

えられている。この絶縁層を示す低温において 1・V特性はべき乗則(I∞ v")に従う非線形伝導特性を示し、

(1)で示した電荷秩序状態での電荷輸送モデルで同様に説明される。低温で磁気抵抗は特徴的な振る舞い、1.0

T付近で極大、 7.6Tで、極小を示しその後は単調な増加を示したo 1.0 T以下での磁気抵抗の起源は、 3dスピ

ン由来と考えられるスピンフリップによって πスピンの感じる 3dスピンのポテンシャルが変化することが

起源だと考えられる。1.0T以上での磁気抵抗は極小を持つ 7.6Tを中心に対称的な振る舞いを見せる。この

磁気抵抗は角度依存性を示さないことから軌道効果ではなく、 Zeeman効果の寄与によると考えられる。さ

らに、磁気トルクは 7.6T付近になんら異常を示さないことから、1.0T以上で観察された対称的な振る舞い

を見せる磁気抵抗の起源は磁気的な相転移が起源ではない。磁場中での I-V特性は対数プロットにおいて同

じ関数の振る舞いを見せた。このことは磁場を印加することによってキャリアの数が変化しているのではな

く、キャリアの易動度や伝導経路が変化し電気抵抗が変化していることを示唆する。これらの結果から、対

称性を示す磁気抵抗は、 3dスピンがつくる内部磁場7.6Tを感じている局在πスピンの向きによって、伝導

電子がパウリの排他律を受け伝導経路が制限されることが起源であると結論し、電荷輸送と磁性が密接に関

係していることを明らかにした。

審査の結果の要旨

小玉氏は、 2次元強相関有機導体に注目し、基底状態で電子間のクーロン棺互作用により引き起こされる

電荷秩序状態における電荷輸送メカニズムを系統的に調べた。

擬2次元系 α幽(BEDT-TTF)Jl、α'・(BEDT-γfF))Bら有機導体では電気伝導、誘電率測定を系統的に行い、

それらの系での電荷秩序状態において、べき乗則 (1cむ V，，)に従う非線形伝導特性を発見した。この非線形

伝導が電荷秩序状態を背景として、伝導層である BED下γfF層内に 2次元的な長距離クーロンポテンシャ

ルによって束縛されている電子ーホール対が電界によって熱的に励起し、解離することによって個々に電気

伝導に寄与するというモデルで、定性的に説明できることを明らかにした。さらに、この電荷輪送の搭像が、

Berezinskii-Kosterlitz-Thouless (BKT)転移と類似していることを実験的に初めて明らかにした。これらの実

験事実は、強相関 2次元電荷秩序状態での電荷輸送現象の統一的理解につながる重要な発見である D
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また、大きな局在モーメントを内在する、 πd系有機導体 (EDT-TTFVO) 2FeBr 1を対象にその電荷秩序状

態での電気伝導、磁気抵抗、磁気トルク測定を系統的に行った。この系についても、電荷輸送が長距離クー

ロンポテンシャルによって束縛されている電子ーホール対が電界によって熱的に励起し、解離することに

よって個々に電気伝導に寄与するというモデルで説明できることを明らかにした。さらに、低温磁場中で電

気抵抗が7.6Tでブロードな極小を示しその後は単調な増加を示すことを発見した。データ解析から、この

磁気抵抗の起源が、 3dスピンがつくる内部磁場7.6Tを感じている局在πスピンの向きによって、伝導電子

がパウリの排他律を受け伝導経路が制限されることを突き止めた。磁性有機伝導体で、の電荷秩序状態におい

て、電荷輸送の新しい磁場効果を発見・解明したことは、この研究分野において一つの大きな進歩を促した

ものである。

平成 24年2月15日、数理物質科学研究科学位論文審査委員会において審査委員の全員出席のもと、著者

に論文について説明を求め、関連事項につき質疑応答を行った。その結果、審査委員全員によって、合格と

判定された。

上記の論文審査ならびに最終試験の結果に基づき、著者は博士(工学)の学位を受けるに十分な資格を有

するものと認める。
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