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研究分野：分子物性化学 
科研費の分科・細目：複合化学・機能物質化学 
キーワード：分子性固体、分子性金属 
 
１．研究計画の概要 
本研究は分子の電子状態制御により新たな
機能性分子物質の開発を目指すとともに、そ
の物理化学的特性を解明し、新たな分子物質
の開発に寄与することが目的である。主とし
て中心金属選択や配位子修飾による分子軌
道設計に基づき、単一分子性伝導体における
多軌道起源の新電子相を探索する。 
 
２．研究の進捗状況 
本研究では分子自身が分子中心に局在した
d型軌道と平面配位子上に広がった分子軌
道とをもつ新しい multi-frontier -d 系として
の特徴を備えた銅を中心金属とする単一分
子 性 金 属 Cu(tmdt)2(tmdt=trinethylene 
tetrathiafulvalene) お よ び Cu(dmdt)2 

(dmdt=dimethyltetrathiafulvalene)を合成しその
物性を調べた。Cu(tmdt)2は最初の単一分子性
金属Ni(tmdt)2や 100 Kという高い磁気転移温
度を持つ  Au(tmdt)2 と同様に平面分子であ
り、平面分子の作る 3 次元伝導バンドのフェ
ルミレベル近傍に分子中心に分布する pd 
軌道が位置している。このため一次元的なス
ピン鎖とπ伝導バンドが結晶中に共存する
事が示唆された。Cu(dmdt)2 は、Cu が四面体
配位構造をとり、配位子どうしの二面角が約
80°である。以前報告した粉末試料には多形
が含まれることが本研究で判明した。単結晶
試料による伝導度の測定では、室温付近でこ
れ迄の 40 倍の金属的な伝導性を示した。構
造既知の単結晶のみを一つづつ選別し、多結
晶試料を用いて ESR 測定を行ったところ、以
前の測定では明確でなかった 100K 付近の明
瞭な磁気転移のピークを観測する事が出来
た。以上のように Cu(dmdt)2 は室温付近で金
属的で四面体構造をなし d 軌道と配位子の π

軌道の混じり合いが銅の平面錯体より大な
Multi-frontier π-d 系である。100K という高
い温度の磁気転移は第一原理計算より予想
された反強磁性転移であると考えている。 
 
３．現在までの達成度 
②おおむね順調に進展している。 
拡張型 TTF 型ジチオレン銅錯体の合成が進
み室温で金属的伝導性を持ち 100K という高
い温度で磁気転移する系や高圧下で高い伝
導性を持ち一次元ハイゼンベルグ型の磁性
を示す系が見つかった。このように磁性単一
分子性金属の多軌道起源の新電子相の開発
研究がおおむね順調に進展している。 
 
４．今後の研究の推進方策 
今後は Ni(tmdt)2 と Cu(tmdt)2 の混晶系を合成
し稀薄磁性合金系について前例のない電子
構造を持つ分子性伝導体の形成（Kondo 系等）
の可能性について検討する予定である。 
 
５. 代表的な研究成果 
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