
「分子性ゼロギャップ物質の新物性」

赤外・ラマン分光法によるαー(BEDT・TTF)213の電荷秩序相転移の研究

分子科学研究所・薬師久弥

αー(BEDT-TTF)213の135K以下における電荷秩序相は静水圧や一軸圧によって崩壊し、

高圧力下においてはゼロギャップ状態が出現するといわれている。 1)また、対称性が低

いために、半金属状態でも電荷の不均化が観測されている。今回、単位格子中の4つの

分子がどのような電分布をとるのかをラマン分光法を用いて調べた。 BED下TTFの全対

称伸縮振動向モードの振動数が分子のもつ電荷に直線的に変化することを利用するが、

V2(P)= 1447+ 120( 1・p) を用いて電荷分布の見積もりを行った。 2)

常圧高温相で観測されるV2モードは2本であるが、低温相ではそれらが3本に大きく

分裂する。上式から高温相では0.42と0.68の二つに分かれ、低温相では0.26、0.69、0.88

の3つに分かれていることを意味するが、場所を特定することはできない。対称性と電

荷の和が2から大きくずれない条件を課すと下の表のような可能性に絞られる。

常圧 A A' B C 

T>Tco 0.42 0.42 0.42 0.68 1.94 I 

0.42 0.42 0.68 0.42 1.94 I 

T<Tco 0.88 0.26 0.69 0.26 2.09 

0.69 0.26 0.88 0.26 2.09 
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高圧20Kにおいても同様な測定を行い、圧力による

シフトを dV2/dP=5.4(cm.ぺIGPa)として補正を加えた

後に電荷を見積もった結果を下の表に記す。

。GPa

20K A A' B C sum 

0.1 GPa 0.84 0.30 0.71 0.30 2.15 

0.35 GPa 0.81 0.34 0.71 0.44 2.30 

1.5 GPa 0.46 0.46 0.64 0.64 2.10 

2.1 GPa 0.46 0.46 0.64 0.64 2.10 16∞ 

この表に示すように電荷秩序相では圧力と共に振幅が減少するが、ゼロギャップ状態

では常圧高温相に類似して振幅が小さく、それらは圧力に依存しない。
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