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１．研究計画の概要 

本新学術領域研究は、物性科学を担う様々
な物質群の中で分子性物質が持つ特徴であ
る分子の自由度を利用することで物質科学
の新しい展開を図るものであるが、本計画研
究では、分子の配列自由度に着目する。非球
形である分子は対称性が悪いために、多様な
配列パターンで凝集する。さらに、凝集が分
子間の弱いファンデアワールス相互作用に
よるために、格子は圧力によって容易に圧
縮・変形し得る。この特徴が構造の多様性を
生み、物性の包括的な研究を可能にする。本
計画研究では、分子配列が物性を支配する重
要なパラメータであるとの認識のもと、分子
配列自由度を化学圧力及び物理圧力を駆使
して制御することにより、スピン秩序、電荷
秩序、ゼロギャップ伝導、電荷移動誘電性に
関わる新しい電子相の開拓を目指す。 
 
２．研究の進捗状況 
(1)モット転移の臨界性の解明 

モット転移は強相関系の物理の根幹を成
す金属-絶縁体転移であるが、その臨界現象が
如何なるものかは 21 世紀初頭まで実験的に
未解決の問題であった。本研究では、擬２次
元伝導体-(ET)2Cu[N(CN)2]Cl のモット転移
臨界終点近傍で電気伝導度と核磁気共鳴緩
和率の精密測定を行うことでこの問題に挑
んだ結果、電荷自由度とスピン自由度の双方
で非従来型の臨界性が明らかになった。 
(2)スピン液体に隣接する超伝導の発現機構 

長年にわたってその存否が問題となって
いたスピン液体が三角格子モット絶縁体- 
(ET)2Cu2(CN)3に見出されたが、本研究でその
温度-圧力相図を正確に決定した結果、スピン

液体がモット転移に隣接して起こること、お
よび、金属相側で発現する超伝導が熱励起に
ギャップの無いものであることが示された。 
(3)有機伝導物質におけるディラック電子系 

バルクなディラック電子系である有機物
質 α-(ET)2I3において、コーン型の分散が k 空
間で大きく傾斜し、単位胞内の非等価な分子
軌道が k-空間でそれぞれ固有の異方性を持つ
ことがバンド計算で示され、分子選択核磁気
共鳴実験によって実証された。また、コーン
の傾斜に起因して動的誘電関数や光学伝導
率に特異な構造が現れ、強磁場下で長距離ク
ーロン相互作用の対称性が破れる新たな相
転移が起こることが理論的に示された。 
(4)多軌道自由度による新電子相の発現 
伝導電子と電気双極子が相互作用する複

合系(TMTSF)2FSO3 の電子状態に分極性四面
体分子の幾何学的秩序と双極子の秩序に伴
うと考えられる異常が見出された。また、分
子内で軌道の縮退性が強い TTM-TTP 分子の
第一原理計算とそれに基づく有効モデルの
平均場近似による計算の結果、分子内電荷秩
序が起こり得ることを示し、実験で観測され
ている分子内で反転対称が破れた絶縁体を
説明することに成功した。 
 
３．現在までの達成度 
①当初の計画以上に進展している。 
（理由） 
 下記の課題において計画を上回る進展が
あった。 
(1)擬２次元有機伝導物質におけるモット転
移の臨界性が非従来型であることは、電子輸
送特性の実験で明らかになっていたが、それ
をスピン自由度からも実証できたことは驚
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きであった。スピン自由度でモット臨界性を
見た初めての研究例となった。 
(2)炭素一層のグラフェンを舞台とするディ
ラック電子がバルクな有機伝導体にも存在
することを微視的な実験で検証するとの当
初の研究計画は順調に進み、グラフェンには
無い k空間で大きく傾いたコーン分散と単位
胞内のスピン密度の不均化という理論的な
予言を分子選択核磁気共鳴によって実証す
るところまで到達した。また、当該物質と同
じ結晶の対称性を持つ Se 系類似物質が「化
学的圧力を印可された状態」でディラック電
子系となっていることを示唆する実験結果
や、コーンの傾斜効果により動的密度応答が
異方的になることは予想できたがそこにカ
スプ構造が出現するとの理論結果を得たこ
とは予想外であった。 
(3)分子内多軌道効果の研究に関して、
(TTM-TTP)I3 塩の分子内電荷秩序において
分子を左右２つに分割できることに加えて
隣接分子間の軌道交換相互作用が本質的な
役割を果たすことを見いだしたことは予想
外の結果であり、電子物性探索に新しい観点
を与えると期待される。 
 
４．今後の研究の推進方策 
 引き続き、東京大学と学習院大学の実験グ
ループと名古屋大学の理論グループが互い
に緊密な協力体制で下記の課題に取り組む。 
(1)モット転移とフラストレーション 

三角格子構造を持つドープされたモット
絶縁体の加圧研究を行い、強相関電子系でこ
れまで個別に議論されてきたスピン液体、相
分離、非フェルミ液体、超伝導、および量子
相転移について統一描象を探る。 
(2)有機伝導物質におけるディラック電子系 

有機伝導物質におけるディラック電子系
の新たな制御法として、-(ET)2I3およびその
類似塩を「一軸圧縮」し結晶構造/バンド構造
を制御し、局所電子状態を調べ、予言されて
いる巨大軌道反磁性を探索する。さらに、デ
ィラックコーンの対による擬スピン XY 強磁
性の性質を理論と実験で探るとともに、強磁
場下でのランダウ量子化に伴う新規な電子
相・相転移を理論と実験の双方から探る。 

(3) 多軌道自由度による新電子相の探索 

これまで行ってきた伝導電子-電気双極子
結合系や分子内多軌道結合系に加え、単一分
子種伝導体[M(tmdt)2]における-d 相互作用に
よる新規電子相の探索にも注力する。 
(4) 新規誘電物性の開拓 
 中性-イオン性転移系物質において、誘電性
を伴う新しい伝導機構や磁性を探索する。 
 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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