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研究成果の概要（和文）：フェルダジルラジカルを用いて多彩な新規量子スピン系の合成に成功した。第一原理分子軌
道計算及び磁気測定の解析により、それらの磁気モデルを定量的に明らかにした。梯子の足方向に強磁性的な相関を持
つ３種類のスピンラダー物質3-Cl-4-F-V、3-Br-4-F-V、3-I-Vにおいては、それぞれ低次元性とフラストレーションの
効果で特異な磁気状態が観測された。3-I-Vの飽和磁場近傍に現れた非自明な磁気状態は、スピン多極子秩序である可
能性が考えられた。４倍周期構造も持つ反強磁性一次元鎖β-2,6-Cl_2-Vにおいては、基底状態を摂動計算により考察
することで、多彩な実効的量子状態の形成を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：A variety of new quantum systems were successfully synthesized by using verdazyl r
adical. Ab initio molecular orbital calculations and quantitative analyses of their magnetic properties re
vealed magnetic models formed by intermolecular magnetic interactions.  In three types of spin ladders wit
h ferromagnetic leg interactions, 3-Cl-4-F-V, 3-Br-4-F-V, and 3-I-V, unconventional magnetic phases were o
bserved, which possibly originates from the interplay of low dimensionality and frustration. Nontrivial ma
gnetic phase located near the magnetic saturation field in 3-I-V especially suggests development of multip
olar spin correlation. In beta-2,6-Cl_2-V forming an S=1/2 Heisenberg antiferromagnetic chain with fourfol
d periodicity, alternating and unique Ising ferromagnetic chains were found to be effective in the specifi
c field regions from the perturbation treatment of the spin Hamiltonian.
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１．研究開始当初の背景 
従来の有機ラジカル磁性体では、分子のラ

ジカル部にスピンが局在している場合が多

く、分子接近の影響が小さいために、分子間

の磁気相互作用が局所的になることが知ら

れている。さらに、ラジカル相関のパターン

に多様性が無く、分子間相関は反強磁性にな

る場合が殆どで、強磁性を示す物質は非常に

少ない。これらの事が従来の有機ラジカル磁

性体の、磁気モデルの形成において、多様性

を阻害する原因となっていた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、安定ラジカルの１つであるフ

ェルダジルラジカルに着目した。従来扱われ

てきたラジカルに比べて磁性を担うスピン

が分子内に広く分布している。そのため、分

子接近によるラジカル相関の影響が大きく

なり、局所的ではなく複数の方向で隣接する

分子間に磁気相互作用が働くことが期待さ

れる。また、分子内の多くの元素上にスピン

密度が分布しているために、ラジカル相関の

パターンが複雑になり、分子間に強磁性相互

作用が現れることも期待される。有機ラジカ

ル磁性体は化学修飾を僅かに変化させるだ

けで、全く異なる多くの新規な物質を作り出

すことが可能である。フェルダジルラジカル

を持つ多種の新規磁性体を合成することで、

相互作用の符号や方向に多様性が生じ、新し

い磁気モデルの構築が可能になると考えた。 
 
 
３．研究の方法 
・3-Cl-4-F-Vにおける量子状態の検証 

梯子の足方向に強磁性相互作用を持つレ

ッグフェロスピンラダー物質 3-Cl-4-F-Vにお

ける量子相転移近傍の磁気状態を調べる。こ

れまでの実験結果から基底状態の直上に約

3.5 K 程度の非常に小さなエネルギーギャッ

プの存在が見積もられ、最低温度 1.8 Kでの

測定では熱励起の影響で基底状態近傍の振

る舞いを観測することができていない。そこ

で、極低温領域での磁化率及び比熱の測定を

行い基底状態近傍の振る舞いを確認する。ま

た、磁化曲線からは、理論的に予想されてい

るような磁場誘起量子相転移の有無を明ら

かにする。 

・フェルダジルラジカルを用いた新奇量子ス

ピン系の構築 

有機ラジカル磁性体においては、分子の化

学修飾をほんの僅かに変更するだけで、分子

の極性が変化して全く異なる分子配列を取

り、全く異なる磁性を示す。よって 3-Cl-4-F-V

における化学修飾を変えて様々な新規フェ

ルダジルラジカル分子の合成および単結晶

の育成を進める。それらの結晶構造及び磁気

特性から磁気モデルの検証を進め、これまで

に実現例の少ないスピンチューブや梯子鎖

などの擬一次元磁性体において、新奇量子ス

ピン系を構築し、新奇量子状態の発現を目指

す 
 
４．研究成果 
フェルダジルラジカルを用いて多彩な新

規量子スピン系の合成に成功した。第一原理

分子軌道計算及び磁気測定の解析により、そ

れらの磁気モデルを定量的に明らかにした。

梯子の足方向に強磁性的な相互作用を持つ 3

種類のスピンラダー物質 3-Cl-4-F-V、

3-Br-4-F-V、3-I-Vにおいては、それぞれ低次

元性とフラストレーションの効果で特異な

磁気状態が観測された。3-I-V の飽和磁場近

傍に現れた非自明な磁気状態は、スピン多極

子秩序である可能性が考えられた。４倍周期

構造も持つ反強磁性一次元鎖 β-2,6-Cl_2-Vに

おいては、基底状態を摂動計算により考察す

ることで、多彩な実効的量子状態の形成を明

らかにした。 
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