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  近年、電子間長距離クーロン相互作用(V )が支配的な役割を果たす電荷秩序状態が、
多くの物質の金属絶縁体転移の起源として注目されている。平面分子上に広がった

HOMO (LUMO)バンドが物性を担う有機導体においても、Vと電子格子相互作用の兼ね合
い等により、多様な電荷秩序状態の存在が理論的に予測され、実験的な検証がさかんに

なされている。α-(BEDT-TTF)2I3はTMI=135Kで顕著な金属絶縁体転移を起こす物質で、
光誘起相転移や圧力誘起超伝導など特異な性質を示すことから話題を集めている。絶縁

化した低温相では、ストライプ状の電荷秩序状態を形成することがまず理論的に予測され

[1]、ついで、NMR [2]やラマン散乱[3]などの実験により、電荷秩序に起因するシグナルが
観測された。一方で理論予測された、横ストライプ状の電荷秩序パターンを、実験的に直接

決定した例はいまだない。 
今回我々は, 放射光を用いた詳細な低温単結晶構造解析により、この電荷秩序配列パ

ターンの直接的に決定した。実験は PF BL-1Aにおいて IPを用いた振動写真法によって行
った。解析の結果、相転移に伴う対称性の低下(P-1 → P1)と、分子上の価数変調に起因
する原子間の結合長変化を精度良く捉え、論予測と合致した電荷秩序パターンの空間配

置が求められた。図 1はフリーデルペアの強度差の計算値と実測値をプロットしたものであり、
低温相でのみ反転対称性の消失によるフリーデル則の破れを示している。図 2は構造解析
により得られた横ストライプ状の電荷秩序パターンである。得られた構造を基にした、拡張ヒ

ュッケル法を用いた分子軌道計算からは、バンド構造の変化も捉えている。現在、電子密

度分布解析のため、PF BL-1A回折計の装置改良と実験を進めており、BEDT-TTF分子上
の密度分布の情報も得られ始めている。当日はそれらの詳細も報告する予定である。 
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I (hkl) - I(-h-k-l)  obs.I (hkl) - I(-h-k-l)  calc.図1. フリーデルペアの強度差の 計算値と実測値のプロット. 図2. 構造解析の結果得られた横 ストライプ状の電荷秩序パターン. [1] H. Kino and H. Fukuyama, JPSJ 64 (1995) 1877,  H.Seo, JPSJ 69 (2000) 805 [2] Y.Takano, et.al.: Synth. Met. 120 (2001) 1081 [3] R.Wojciechowski, et.al.: Phys. Rev. B 67 (2003) 224105  


