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1. はじめに 
バンド幅制御による金属-モット絶縁体転移が生じる

有機導体κ-(BEDT-TTF)2Xは、BEDT-TTF分子が強い

2 量体（ダイマー）構造を有するため実効的な 1/2 充填

バンドを形成する準二次元的な強相関電子系のひとつ

である。κ-(BEDT-TTF)2Xに限らず電荷移動錯体にお

いて分子置換によるキャリアドープは結晶性がよいほど

難しくなる。これは結晶がドナー、アクセプター分子間の

電荷移動によるイオン性結晶のため、異なる価数の分

子を部分的に導入することが難しいためである。その代

わり結晶の柔軟性から静水圧を印加したり[1]、アニオン

分子を置換することによりバンド幅を変えることで[2]、金

属-モット絶縁体転移を起こさせることが出来る。 

有機モット絶縁体κ-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Cl、

κ-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3にエックス線を照射すると電気

抵抗が顕著に減少することが報告されている[3]。ま

た、赤外光学反射実験において遠赤外光領域でドルー

デ的な反射率の増加と中赤外領域でのバンド間遷移の

抑制が観測され、伝導キャリアの生成が示唆されている

［4］。これはエックス線を照射することで結晶内に部分

的に分子欠陥が生じ、局所的なドナー、アクセプター分

子間の電荷移動のバランスを崩れ， 1/2 充填バンドを

形成しているBEDT-TTFドナー層に実効的にキャリアが

ドープされた結果であると考えている。しかし、現在のと

ころエックス線照射による分子欠陥の生成やキャリア誘

起に関する詳細は分かっていない。特に照射によるキ

ャリア数の変化量についての定量的測定が重要となっ

ている。 

 

2. 研究目的 

本研究では、2 量化したBEDT-TTF分子が三角格

子を組むことにより、低温でスピン液体状態が示唆され

ているκ-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3のホール効果測定をエ

ックス線照射をほどこした試料に対して行うことで、エッ

クス線照射によるキャリア数の変化に関する知見を得る

ことを目的としている。 

 
図 1 300Kにおけるκ-(BEDT-TTF)2Xの面内抵抗

のエックス線照射時間依存性。各抵抗値は未照射

の抵抗値で規格化している。エックス線照射はタ

ングステン管球(40kV, 20mA)による白色光であ

る。 

 

3. 実験方法 

電 気 化 学 的 酸 化 還 元 法 に よ っ て 育 成 し た

κ-(BEDT-TTF)2Cu2(CN) 3単結晶のホール効果を直流 4

端子法により室温において測定した。ホール係数およ

びキャリア数は、単結晶試料の伝導面に垂直な方向に

±10Tの磁場を連続的に印加し、その正負の磁場に対

する出力電圧を差し引くことで対角成分をキャンセルす

ることで磁場に対して線形なホール抵抗率を得て導出

した。磁場の印加には、強磁場超伝導材料研究センタ

ーに設置されている 10Tヘリウムフリー超伝導マグネット

を使用した。試料の温度は、白金抵抗温度計により測



定し、試料ホルダーのヒーターをPID制御することにより

安定させた。測定中の温度の安定度は±25mK以内で

ある。単結晶試料へのエックス線照射はタングステン管

球（40kV、20mA）を用いて弱い白色エックス線を照射

することにより行った。照射量は照射時間を変えることに

よって変化させた。エックス線照射中は，電気抵抗率の

変化を記録し，数十時間のエックス線照射を行うごとに

ホール効果を測定し、これを複数回繰り返した。各試料

の照射時間は、この繰り返し照射を行った合計時間で

ある。 

 

4. 実験結果と考察 

図 2 に 303Kにおけるエックス線照射時間に対する

抵抗値の変化を示す。測定された抵抗値はホール効果

測定の 4 端子配列によって得られたホール抵抗である

ので、正しい面内抵抗率を示していない。そのため未照

射の抵抗値で規格化している。照射時間によって抵抗

値が顕著に減少しているのが分かる。これは報告されて

いる抵抗値のエックス線照射依存の結果を再現したこと

になる。350 時間エックス線を照射すると抵抗値が 15％

減少していることが分かることから、単純にρ=m/ne2τの

関係より、抵抗値の減少量に対応する 15％程度のキャ

リア数の増加が期待される。 

 

図 3 にホール係数及びキャリア数のエックス線照射

依存性を示した。キャリアはホールキャリアであり、キャリ

ア数は 1～3×102０/cmの範囲であることが分かった。組

成式から求められる 1/2 充填のホールキャリアのキャリア

数 1×1021/cm程度とほぼ一致している。エックス線照射

に対してのキャリア数の変化を見ると、抵抗値の照射時

間に対しての変化から期待されるキャリア数の有意な変

化は観測されなかった。 
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図 3 303K におけるホール係数及びキャリア

数のエックス線照射時間依存性。 

 
5. まとめ 

エックス線照射時間に対するκ-(BEDT-TTF)2Cu2 
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図 2 303K における抵抗値のエックス線照射時

間依存性。抵抗値は未照射の抵抗値で規格化して

いる。タングステン管球(40kV, 20mA)。 

 

 

(CN)3のホール係数及びキャリア数の測定を行った。今

回の測定では測定誤差の大きさを考慮すると有意なキ

ャリア数の変化は観測されなかった。期待される 10％程

度のキャリア数の有無について結論を出すためには測

定精度を上げる実験を行う必要がある。 
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