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研究分野：数物系分野 
科研費の分科・細目：物理学・物性 II 
キーワード：分子性物質、分子の自由度、外場応答、新物質開拓 
 
１．研究計画の概要 
本研究の目的は、多様な分子の自由度を利
用して、分子間相互作用の制御を行い、外場
応答により動的な新電子機能を示す分子性
物質を開拓することである。特に本課題では
分子間相互作用自由度開拓に重点を置いた
分子性物質開発を行う。具体的には、以下で
ある。 
(1)ドナー分子に多様な立体配座を導入し、π 
電子系を拡大・縮小して、分子間の距離、二
量化の程度を系統的に変化させ、結晶中の電
子相関を制御し、反強磁性相、電荷秩序相、
超伝導相、金属相、誘電相と複数の相が競合
し、電場、磁場、温度、圧力、光などの外場
応答により、超伝導、非線形伝導、巨大磁気
抵抗、強誘電性、強磁性など、興味深い静的・
動的機能性を発現する分子性物質を開拓す
る。 
(2)多様な機能性を有する有機配位子を開発
し、伝導性、誘電性、磁性を担う有機配位子
サイトと、d、f 電子により磁性を担う金属イ
オンサイトの相互作用を構造的に制御して、
新しい多重機能性分子性金属錯体を開拓す
る。 
(3) さらに、特徴的なことは物性理論家が加
わり、この計画研究で開発した分子性物質に
おける超伝導、電荷秩序、モット転移、熱電
効果などの物性を理論的に調べ、そこで得ら
れた知見を物質合成にフィードバックして、
より興味深い物質開拓への道を切り開く。 
 
２．研究の進捗状況 
 研究計画に基づき、分子間相互作用を制御
して、新物質、新物性開拓を行った。具体的
には以下である。 
(1) 強相関系分子性物質の開拓と外場応答 

①電荷秩序分子性物質において、電場応答を
調 べ た と こ ろ 、 数 ミ リ 秒
[-(meso-DMBEDT-TTF)2PF6] か ら 、 数 日
[-(BEDT-TTF)2RbZn(SCN)4]、ひいては数ヶ月
[’-(BED-TTF)2IBr2]におよぶ緩和時間をもつ
特異な準安定状態を見出した。これは、電荷
フラストレーションにより、複数の電荷秩序
が競合、共存していることに起因すると考え
られ、電子状態を解明している。 
②TTP 系ドナーに異なる立体配座を持つジ
メチル基を系統的に化学修飾した時、どのよ
うに分子配列および物性が変化するかを明
らかにすることを目的としている。これまで、
シス-ジメチル基を有する meso-DMDH-TTP の
TaF6塩は 4.2 K まで金属的性質を示すのに対
し、トランス-ジメチル基を有するキラルな
(S,S)-DMDH-TTP お よ び ラ セ ミ 体 の
(±)-DMDH-TTP からは半金属的な伝導挙動を
示す TaF6 塩が得られることを明らかにした。
さらに、α-[(S,S)-DMDH-TTP]2AuI2 は、c 軸
方向に一軸圧(0.5 GPa)をかけると完全に温
度依存性のない電気抵抗（ゼロギャップ伝
導）を示すことを見出した。 
(2)磁性と伝導性を有する分子性物質の開発 
常磁性金属イオンへの配位部位としてシッ
フ塩基配位子を導入した TTF-配位子の合成
法を確立し、４座および６座配位の TTF-配位
子を合成し、TTF 部位が酸化された錯体の合
成に成功し、それらの物性を明らかにした。
また、ピラゾール基を導入した TTF-配位子を
合成し、極低温で単分子磁石として振る舞う
多核金属錯体の合成も行った。 
(3)機能性分子性物質の理論計算 
第一原理バンド計算を用いて(BDH-TTP)2 AuI2，
[(S,S)-DMDH-TTP]2AuI2,および圧力誘起超伝
導体(BDA-TTP)2MCl4 (M = Fe, Ga)の常圧下に
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おけるバンド構造を計算し，比較した。さら
に第一原理計算で得たバンドを基にオン・サ
イトの相互作用のみを考慮した有効模型を
考え、乱雑位相近似により磁性と超伝導の競
合関係を調べた。また、τ-型有機導体の
熱電効果がプリン型バンドに起因する
ことを説明し、さらに有効模型を平均場
近似により解析して磁性の起源を調べ
た。 
 
３．現在までの達成度 
おおむね順調に進展している。 
強相関分子性物質の開拓と外場応答、磁性伝
導体の開発、第一原理計算による物性理解と
提言について、予定通り行われている。 
 
４．今後の研究の推進方策 
(1)-(3)を発展させるのに加え、新たにプロ
トンー電子相関系伝導体、キラル伝導体など、
分子の自由度を利用した分子性物質につい
て広範な開拓を行っている。 
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