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Исследованы зависимости межслоевого сопротивления и магнитосопротивления в двумерном органи-

ческом двухслойном металле θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2) от температуры, направления и величины маг-

нитного поля и внешнего гидростатического давления. Приведены аргументы в пользу некогерентного

межслоевого переноса электронов во всем исследованном диапазоне температур. При низких температу-

рах перенос происходит в основном через резонансные примеси. Приложение внешнего гидростатическо-

го давления сохраняет общий некогерентный межслоевой перенос при всех температурах. Давление до

8 кбар не вызывает качественных изменений поведения осцилляций магнитосопротивления. Обнаруже-

ны признаки корреляционных эффектов в поведении температурной зависимости сопротивления. Однако

количественный анализ этих эффектов и их влияние на циклотронную массу позволяют предполагать

электрон-электронное взаимодействие ослабленным. Анализ положения «спиновых нулей» на угловой

зависимости магнитосопротивления в условиях ограничения электронных корреляций дал возможность

оценить константу электрон-фононного взаимодействия: λ ≃ 0.15.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Традиционные органические квазидвумерные
металлы представляют собой катион-радикальные
соли, синтезированные на основе молекулы бис
(этилендитио) тетратиафульвалена (BEDT-TTF)
или ее производных. В процессе синтеза образуются
слоистые монокристаллические образцы, в которых
катионные слои, состоящие из молекул BEDT-TTF
и обладающие металлической проводимостью вдоль
слоя, чередуются с непроводящими анионными
слоями [1–3]. В результате получается слоистый ор-
ганический металл с анизотропией проводимостью
(отношение проводимости вдоль слоя к проводи-
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мости перпендикулярно слоям примерно 103–104

при комнатной температуре) и цилиндрической по-
верхностью Ферми (ПФ) с осью, перпендикулярной
металлическим слоям. В традиционных органиче-
ских металлах электронная структура соседних
катион-радикальных слоев одинакова, что приво-
дит к одной и той же ПФ для каждого катионного
слоя. Как правило, в таких органических металлах
внутрислоевое и межслоевое сопротивления умень-
шаются при понижении температуры [3]. В данной
статье представлены результаты исследования
органического металла θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2)
(BETS = бис (этилендитио) тетраселенафульвален),
который принадлежит к семейству двухслойных
органических проводников, свойства которых от-
личаются от свойств традиционных органических
металлов [4]. В этих материалах электронная
и кристаллическая структуры соседних катион-
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радикальных слоев различны, и их свойства
транслируются через слой. Анализ структуры
и свойств θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2) установил
наличие в нем двух различных чередующихся
катион-радикальных слоев. При этом один из
слоев представляет собой изолятор с очень малой
щелью. Второй слой представляет собой металл
с ПФ, характерной для упаковки молекул BETS
θ-типа [4]. Исследования квантовых осцилляций
в θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2) показали хорошее
согласие частотного спектра квантовых осцилляций
с теоретическими расчетами для традиционных
металлов с упаковкой θ-типа [5]. Этот спектр
содержит частоты, связанные с движением по
замкнутым орбитам, и частоты, вызванные ин-
терференционными эффектами. Было показано,
что зависимость внутрислоевого сопротивления от
температуры имеет чисто металлический характер,
в то же время межслоевое сопротивление растет
с понижением температуры и проходит через
максимум при T ≃ 25 К [5]. Обычно межслое-
вой электронный перенос можно отнести к трем
возможным режимам [3, 6, 7]: когерентному, некоге-
рентному и слабонекогерентному. При когерентном
переносе (τc ≫ τz) время рассеяния электронов τc
внутри слоя намного больше времени перехода на
соседний слой τz = ~/tz, где tz — интеграл переноса
между слоями. В этом случае электрон проходит
через много слоев, прежде чем рассеется в слое, а
составляющая импульса электрона pz определена,
т. е. межслоевой перенос имеет обычный металли-
ческий характер, а вся система представляет собой
анизотропный трехмерный металл.

В некогерентном режиме (τc ≪ τz) электрон мно-
гократно рассеивается в слое, прежде чем перей-
дет на следующий слой с измененным импульсом. В
этом случае составляющая импульса pz не опреде-
лена, электронная система имеет двумерный харак-
тер, а межслоевой перенос осуществляется в основ-
ном за счет прыжков, вызванных взаимодействием
электрона с дефектами решетки и фононами; при
этом межслоевое сопротивление возрастает с пони-
жением температуры. Однако даже в случае силь-
ного рассеяния внутри слоя (τc ≪ τz) всегда суще-
ствует вероятность прямого одночастичного тунне-
лирования электрона на соседний слой с сохране-
нием импульса. Межслоевое сопротивление ρz, свя-
занное с таким процессом, имеет металлоподобную
температурную зависимость, определяемую рассея-
нием внутри слоя: ρz(T ) ∼ ρc(T )(tc/tz)

2(c/d)2, где
ρc и tz — внутрислоевое сопротивление и интеграл
переноса, c — период решетки в слое, d — расстояние

между слоями [3]. В этом случае после однократно-
го туннельного процесса электрон многократно рас-
сеивается в слое, полный перенос остается некоге-
рентным, импульс pz по-прежнему не определен и
система является двумерной. Это так называемый
режим слабонекогерентного переноса. Общая темпе-
ратурная зависимость межслоевого сопротивления
в условиях сильного рассеяния внутри слоя опреде-
ляется конкуренцией между прыжковым переносом
и прямым туннелированием [8]. Рассмотренные вы-
ше режимы имеют существенные различия в поведе-
нии магнитосопротивления [9–11]. В данной работе
на основе анализа температурных, полевых и угло-
вых зависимостей магнитосопротивления обсужда-
ются особенности межслоевого электронного транс-
порта в двумерном двухслойном органическом ме-
талле θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2), а также оценива-
ется влияние гидростатического давления до 8 кбар
на межслоевой перенос и на свойства электронной
системы этого металла.

2. ЭКСПЕРИМЕНТ И ОБСУЖДЕНИЕ

Сопротивление и магнитосопротивление измеря-
лись на монокристаллических образцах с характер-
ными размерами 0.8×0.4×0.06 мм3 стандартным че-
тырехконтактным методом с использованием син-
хронного детектора. Переменный измерительный
ток частотой 20 Гц, величина которого не превы-
шала 10 мкА, был направлен перпендикулярно про-
водящим слоям кристалла. Для проведения полно-
го комплекса измерений использовались две уста-
новки. Угловые зависимости магнитосопротивления
при нормальном давлении измерялись в поле до
15 Тл при температуре от комнатной до 1.5 К. Ис-
пользовалась измерительная вставка, позволявшая
вращать образец как в полярной, так и в азимуталь-
ной плоскости. Для измерения магнитосопротивле-
ния под давлением образец монтировался в камеру
высокого давления, заполненную кремнийорганиче-
ской жидкостью, что обеспечивало работу в услови-
ях квазигидростатики до P = 8 кбар при низких
температурах. Измерения проводились во вставке
с откачкой 3He, позволявшей работать в диапазоне
температур от комнатной до 0.5 К. Магнитное поле
величиной до 16.5 Тл создавалось сверхпроводящим
соленоидом и при всех измерениях было направле-
но по нормали к проводящим слоям вдоль направ-
ления тока. В указанных установках для измерений
использовались различные кристаллические образ-
цы одинакового химического состава.

7 ЖЭТФ, вып. 2 (8)
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Рис. 1. Температурные зависимости межслоевого сопро-

тивления при различных давлениях

На рис. 1 представлены температурные зависи-
мости межслоевого сопротивления от температуры
при различных давлениях. Межслоевое сопротивле-
ние практически монотонно возрастает с пониже-
нием температуры до температуры Tmax ≈ 30 К.
Дальнейшее охлаждение сопровождается уменьше-
нием сопротивления. Неметаллическая температур-
ная зависимость при понижении температуры пред-
ставляется вполне объяснимой. В отличие от тра-
диционных квазидвумерных органических металлов
в исследованных образцах расстояние между дву-
мя соседними одинаковыми металлическими слоями
вдвое больше, d ≃ 30 Å [4], перекрытие волновых
функций намного меньше и, соответственно, инте-
грал переноса τz существенно меньше. Таким обра-
зом, условие некогерентного переноса, τc ≪ τz , по-
видимому, выполняется, межслоевой перенос заряда
обусловлен прыжковым механизмом и имеет неме-
таллическую температурную зависимость до низ-
ких температур. Однако можно предположить, что
при определенном значении интеграла межслоево-
го переноса туннелирование на соседний слой с со-
хранением импульса начинает играть доминирую-
щую роль в межслоевом переносе при низких темпе-
ратурах и температурная зависимость сопротивле-
ния приобретает металлический вид, характерный
для слабонекогерентного электронного транспорта.
В этом случае температуру Tmax можно рассмат-
ривать как температуру смены режима межслоево-
го транспорта с некогерентного на слабонекогерент-
ный. Поддержкой или опровержением этой версии
может служить анализ поведения магнитосопротив-
ления при низких температурах.
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Рис. 2. Угловые зависимости межслоевого сопротивления

в магнитном поле в полярной плоскости при различных

азимутальных углах φ. B = 14 Тл, T = 1.5 К, P = 1 бар.

На вставке: полевая зависимость межслоевого магнитосо-

противления. θ = 0◦, T = 1.5 К, P = 1 бар. Стрелками

отмечены симметричные «спиновые нули»

На рис. 2 представлены угловые зависи-
мости межслоевого магнитосопротивления в
θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2) в различных полярных
плоскостях. (Полярный угол θ — угол между
направлением магнитного поля и нормалью к
проводящей плоскости, φ — азимутальный угол в
проводящей плоскости.) Кривые, соответствующие
различным азимутальным углам, разнесены на
0.1 кОм для удобства демонстрации. Сравнивая
поведение угловых зависимостей магнитосопро-
тивления с полевой зависимостью, изображенной
на вставке к рис. 2, можно заключить что: а)
поперечное межслоевое магнитосопротивления
практически изотропно в азимутальной плоскости;
б) продольное магнитосопротивление монотон-
но возрастает с полем, и его величина почти на
порядок превосходит величину поперечного магни-
тосопротивления в максимальном поле; в) угловая
зависимость межслоевого магнитосопротивления в
полярной плоскости определяется главным образом
проекцией магнитного поля на нормаль к прово-
дящим слоям. Такое поведение неосциллирующей
части угловой зависимости магнитосопротивления
характерно как для слабонекогерентного [12], так
и для некогерентного межслоевого переноса [13]
и связано с неопределенностью составляющей им-
пульса pz при реализации обоих режимов. Однако
только для случая слабонекогерентного перено-
са следует ожидать полуклассических угловых
осцилляций магнитосопротивления (AMRO) при
достаточно сильном магнитном поле, ωcτc ≥ 1, где
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ωc — циклотронная частота [11, 12]. В исследуемых
образцах это соотношение достигается уже в полях
B > 10 Тл, что подтверждается наблюдением в них
осцилляций Шубникова – де Гааза (ШдГ), см. встав-
ку к рис. 2. В то же время на угловых зависимостях
магнитосопротивления нет признаков AMRO даже
при самых низких температурах. Таким образом,
межслоевой перенос при температурах ниже Tmax

не соответствует слабонекогерентному режиму.
Скорее всего, некогерентный перенос происходит
в θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2) во всем диапазоне
температур от комнатной до температуры жидкого
гелия. Можно предположить, что этот перенос
происходит одновременно по двум некогерентным
параллельным каналам. Первый канал связан с
прыжками между соседними слоями в резуль-
тате взаимодействия электронов с фононами и
дефектами решетки. С понижением температу-
ры сопротивление этого канала увеличивается.
Второй некогерентный канал допускает перенос
электронов между слоями через резонансные при-
меси с уровнями энергии вблизи уровня Ферми
металлического катион-радикального слоя. Такие
примеси должны располагаться между проводящи-
ми слоями. Расчеты в простейшем приближении
показали, что при малой концентрации резонанс-
ных примесей сопротивление резонансного канала
ρr(T ) примерно пропорционально внутрислоево-
му сопротивлению ρc(Т) и имеет металлический
тип температурной зависимости [14, 15]. Посколь-
ку количество резонансных примесей невелико,
сопротивление соответствующего канала при ком-
натной температуре может значительно превышать
сопротивление прыжкового канала. Однако со-
противление резонансного канала падает при
понижении температуры вместе с ρc(T ) и при до-
статочно низких температурах может шунтировать
сопротивление прыжкового канала. Таким обра-
зом, общее межслоевое сопротивление при более
высоких температурах в основном определяется
сопротивлением, которое увеличивается с пониже-
нием температуры (прыжковый канал), а при более
низких температурах — сопротивлением, которое
уменьшается с понижением температуры (резонанс-
ный канал), что приводит к изменению характера
температурной зависимости при температуре Tmax.
Приложение давления последовательно снижает
неметаллический рост сопротивления, возника-
ющий с понижением температуры. Это явление
происходит, вероятно, потому, что давление умень-
шает расстояние между металлическими слоями,
увеличивая интеграл переноса и, следовательно, ве-
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Рис. 3. Магнитосопротивление в поле, перпендикулярном

проводящим слоям. T = 0.5 К, P = 1 бар. Вставка 1:

схематичное изображение поверхности Ферми. Вставка 2:

фурье-спектр осцилляций магнитосопротивления

роятность прямого туннелирования электронов на
соседний слой. В то же время, если давление слабо
влияет на концентрацию резонансных примесей,
можно предположить, что вклад этих примесей
в межслоевой перенос должен сохраняться при
высоких давлениях. Скорее всего, этот эффект,
наблюдается на рис. 1. Сдвиг Tmax в сторону
более низких температур с увеличением давления
согласуется с этим предположением.

В полях B > 9 Тл при всех давлениях на-
блюдались осцилляции ШдГ, пример которых пред-
ставлен на рис. 3. Эти же осцилляции отражают-
ся и на угловой зависимости магнитосопротивле-
ния (см. рис. 2). Спектр осцилляций при давлении
P = 1 бар содержит две фундаментальные час-
тоты, Fα ≈ 920 Тл и Fβ ≈ 4730 Тл (вставка 2,
рис. 3). Он хорошо согласуется с полученными ра-
нее экспериментальными результатами и с теорети-
ческими расчетами зонной структуры и поверхно-
сти Ферми для слоистых органических металлов с
упаковкой катионного слоя θ-типа [4, 5]. Исходная
дырочная β-орбита, охватывающая 100 % первой зо-
ны Бриллюэна (ПЗБ) (два электрона на элементар-
ную ячейку), испытывает отражение при пересече-
нии границы зоны, формируя при этом вторую ды-
рочную α-орбиту площадью около 20 % зоны (встав-
ка 1, рис. 3). В точках пересечения границ зоны меж-
ду этими орбитами возникает щель, которая иногда
может исчезнуть из-за симметрии кристалла [16].
Однако факт сосуществования обеих частот осцил-
ляций ШдГ при всех давлениях указывает на нену-
левую величину такой щели. Наиболее вероятной
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Рис. 4. Зависимости межслоевого сопротивления от квад-

рата температуры при различных давлениях. На вставке:

зависимость коэффициента A от давления (см. текст)

причиной для этого является спин-орбитальное вза-
имодействие [16]. Таким образом, в магнитном по-
ле возникают магнитопробойная β-орбита с четырь-
мя магнитопробойными переходами и замкнутая α-
орбита с двумя отражениями в области перехода.

Практически все известные квазидвумерные ор-
ганические проводники являются узкозонными ме-
таллами с шириной зоны проводимости W ∼ 103 K
[3]. В них, как правило, выполняется соотношение
U ∼ W , где U — энергия кулоновского отталкива-
ния электронов на соседних молекулах. Такие ме-
таллы относятся к сильнокоррелированным систе-
мам, а параметр U/W определяет силу корреляций.
Признаки корреляционных эффектов наблюдались
и в θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2). Температурные за-
висимости сопротивления при низких температурах
неплохо описываются выражениемR(T ) = R0+AT

2,
характерным для электрон-электронного рассеяния
(рис. 4). Внешнее давление за счет увеличения ин-
теграла переноса и, соответственно, увеличения ши-
рины зоны ослабляет силу корреляций и уменьшает
коэффициент A (вставка на рис. 4). Можно ожи-
дать, что увеличение давления и, соответственно,
ослабление электронных корреляций должно отра-
жаться на величине циклотронной массы, тем бо-
лее, что в органических металлах внешнее давление
уменьшает прежде всего силу корреляций и практи-
чески не влияет на электрон-фононную связь [17].

На рис. 5 представлены зависимости от давления
циклотронных масс mα и mβ, соответствующих α- и
β-орбитам. В пределах ошибки измерений обе массы
от давления практически не зависят и составляют
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Рис. 5. Зависимости приведенных циклотронных масс

µα = mα/m0 и µβ = mβ/m0 от давления

величины mα ≈ (1.3 ± 0.1)m0 и mβ ≈ (2.3 ± 0.2)m0,
где m0 — масса свободного электрона. В коррелиро-
ванных системах можно ожидать выполнения соот-
ношения [18]

A/γ2 ∝ a, (1)

где A — коэффициент при T 2 в низкотемпера-
турной части температурной зависимости сопротив-
ления, γ — коэффициент при линейной, металличе-
ской части температурной зависимости теплоемко-
сти, a a — параметр элементарной ячейки. В очень
грубом приближении γ ∝ 1/EF ∝ m/F , где EF —
энергия Ферми, F — частота осцилляций, m — цик-
лотронная масса. Параметр a обратно пропорцио-
нален корню из частоты осцилляций: a ∝ 1/F 1/2.
Теперь исходное соотношение (1) принимает вид
AF 5/2 ∝ m2. Используя экспериментальные данные
изменения коэффициента A в интервале давлений
0–6 кбар (вставка на рис. 4) и соответствующие
данные изменения частоты β-осцилляций (рис. 5),
можно оценить величину ожидаемого уменьшения
массы в указанном интервале. Эта величина не пре-
вышает 10 %, т. е. не выходит за пределы экспери-
ментальной ошибки. Таким образом, можно утвер-
ждать, что в θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2) электрон-
ные корреляции почти не чувствительны к внешне-
му давлению. Простейшим объяснением этому яв-
лению может быть существенное исходное ослабле-
ние электрон-электронных взаимодействий в этом
соединении уже при атмосферном давлении. Свиде-
тельством в пользу такой версии является тот факт,
что величины полученных при атмосферном давле-
нии циклотронных масс в θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2)
в 1.5 раза меньше аналогичных величин в изострук-
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Рис. 6. Зависимости частот осцилляций Fα и Fβ от

давления

турном комплексе θ-(ET)4ZnBr4(C6H4Cl2) [19]. При-
нимая во внимание, что ширина W зоны проводимо-
сти в BETS-комплексах примерно в 1.5 раза больше
по сравнению с аналогичными ЕТ-комплексами [20],
такое изменение масс, скорее всего, вызвано значи-
тельным ослаблением корреляционной силы U/W в
θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2).

На рис. 6 изображены зависимости частот Fα

и Fβ от давления. Величины частот определяются
площадями, охватываемыми соответствующими ор-
битами. Изменения частот с давлением слегка раз-
личаются. Приращение Fβ составляет около 6 %, а
Fα — примерно 10 %. Увеличение частот связано с
увеличением размеров ПЗБ при сжатии кристалли-
ческой решетки. При этом частота Fβ и соответству-
ющая ей площадь не зависят от формы β-орбиты
и всегда равны 100 % площади ПЗБ. В то же вре-
мя площадь, соответствующая Fα, может меняться
в зависимости от формы β-орбиты (см. вставку на
рис. 3). В [17] отмечалось, что на форму α-орбиты
влияет сила корреляций U/W , которая в описыва-
емом эксперименте от давления почти не зависит.
Можно предположить, что наблюдаемая разница в
величинах приращения частот, скорее всего, связана
с анизотропным изменением под давлением закона
дисперсии электронов (формы ПФ) и/или кристал-
лической решетки и, соответственно, ПЗБ.

На угловой зависимости магнитосопротивления
(см. рис. 2) наблюдаются квантовые осцилляций
ЩдГ с частотой главным образом Fα. При симмет-
ричных углах θ ≈ ±41◦ осцилляции исчезают. По
всей вероятности, это — так называемые «спино-
вые нули», возникающие в результате расщепления

уровней Ландау в магнитном поле [21]. Для первой
гармоники такие нули появляются при условии

Rs = cos(πµg/2) = 0,

где Rs — спиновый понижающий множитель в фор-
муле Лифшица – Косевича, g — фактор Ланде и
µ = mα/m0 (здесь и ниже опускаем индекс «α» у ве-
личины µ). Предположение, что циклотронная мас-
са связана с углом θ обычным для цилиндрической
ПФ соотношением µ(θ) = µ(0)/ cos θ, позволяет вы-
числить расщепляющий фактор S:

S = gµ(0)/2 = [(2N + 1) cos θN ]/2 ≈ 1.13, (2)

где θN = ±41◦ — положение спиновых нулей иN = 1

(N — целое число). Учет влияния многочастичных
взаимодействий на расщепляющий фактор дается
выражением [21]

S =
gµ(0)

2
=
gsµc(0)

2

1 + β

1 + β′
,

где µc(0) — относительная зонная масса, зави-
сящая только от закона дисперсии, gs — фак-
тор Ланде, определенный из ЭПР (gs ≃ 2 для
большинства известных органических металлов),
β — константа электрон-электронного взаимодей-
ствия для циклотронной массы, β′ — константа
электрон-электронного взаимодействия для фак-
тора Ланде. Таким образом, при пренебрежении
электрон-электронным взаимодействием в соответ-
ствии с версией ослабления электронных корреля-
ций в θ-(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2), т. е. β = β′ = 0,
получается соотношение S ≈ µc(0) ≈ 1.13.

В то же время выражение для циклотронной
массы, получаемой из температурной зависимости
амплитуды квантовых осцилляций, с учетом много-
частичных взаимодействий имеет вид

µ(0) = µc(0)(1 + λ)(1 + β),

где λ — константа электрон-фононного взаимодей-
ствия. Принимая во внимание экспериментальную
величину циклотронной массы µ(0) ≈ 1.3, легко вы-
числяется величина константы электрон-фононного
взаимодействия: λ ≃ 0.15. Следует отметить, что
наблюдение только одной пары симметричных спи-
новых нулей оставляет неопределенность в выборе
целого числа N в соотношении (2). Однако если по-
ложить N = 0, то соответствующая величина кон-
станты электрон-фононного взаимодействия соста-
вит λ ≃ 2.5, что представляется мало реальным.
ПриN ≥ 2 константа становится отрицательной. Та-
ким образом, выбор N = 1 выглядит оправданным.
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3. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

1. Межслоевой электронный транспорт в дву-
мерном органическом двухслойном металле θ-
(BETS)4ZnBr4(C6H4Cl2) осуществляется в некоге-
рентном режиме во всем исследованном интервале
температур от комнатной до температуры жидкого
гелия. При этом при низких температурах он идет
главным образом через резонансные примеси. При-
ложение внешнего давления до 8 кбар не меняет об-
щего характера переноса.

2. Наблюдаемые осцилляции ШдГ хорошо согла-
суются с теоретическими расчетами и полученными
ранее результатами.

3. В поведении сопротивления при низких темпе-
ратурах и различных давлениях наблюдается вклад
электрон-электронного рассеяния. Однако сравне-
ние величины этого вклада с величиной изменения
циклотронной массы под действием давления поз-
воляет предполагать значительное ослабление элек-
тронных корреляций.

4. Учет такого ослабления при анализе поло-
жения «спиновых нулей» на угловой зависимости
магнитосопротивления позволяет оценить величи-
ну константы электрон-фононного взаимодействия:
λ ≃ 0.15.
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