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１．研究計画の概要 
 本研究では、内部自由度を持つ物質特有の
物性の制御の可能性を利用し、以下に示す３
つのグループが連携し分子軌道設計による
新規電子相の開拓を目指している。1)物質開
発グループは①HOMO /LUMO２軌道分子
系において、スピン-電荷-格子自由度の協奏
によって起こる新電子相を探索する。②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、多軌道起源の新電子相を探索する。
③強い水素結合の形成を担う水素原子と π共
役電子系の自由度が互いに強く相関した分
子性固体を創製し、強誘電性等の協同現象や、
新たな電子相や物性、機能の発現を目指す。
2)理論計算グループは経験的パラメータ
を用いない第一原理計算手法を駆使し
て、単一分子性金属や有機強誘電体など
の分子性物質の電子状態を明らかにし、
各種物性値を求めていく。 3)電子密度精
密解析グループは高輝度放射光と遺伝的ア
ルゴリズムを用い新物質の構造決定を行う。
また、精密解析を行い、分子上の電子密度の
直接観測を試みる。 
 
２．研究の進捗状況 
1)物質開発グループ①金属錯体Pd(dmit)2のア
ニオンラジカル塩は、２量体が準三角格子を
形成して、電子相関とフラストレーション、
軌道自由度が生み出す多様な物性が観測さ
れるモット系である。その中でもフラストレ
ー シ ョ ン の 効 果 が 強 い モ ッ ト 絶 縁 体
EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2が、「絶対零度まで凍らな
いスピンの液体」量子スピン液体であること
を発見した。②中心金属を銅とする単一分子
性伝導体 Cu(tmdt)2 は平面構造で中心の銅の
d軌道がかなり局在しているため、磁化率は

一次元ハイゼンベルグ鎖の振る舞いをする。
一方 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 系であり 100K という高い温度で反強磁
性転移をすることを見いだした。③酸−塩基
超分子や電荷移動錯体に加えて一成分のみ
で強誘電性を示す材料を探した所、有機系で
最高の自発分極性をもつ室温強誘電体クロ
コン酸を発見した。同様なプロトン互変異性
と極性の結晶構造を持つ分子で強誘電性を
次々に実証した。2)理論計算グループは研究
のツールの第一原理計算プログラムについ
て最局在ワニエ軌道とスピン軌道相互作用
(SOI)の計算機能の整備を進めた。適用計算と
して、単一分子性導体ついて SOI を考慮した
電子状態計算、有機強誘電体 TTF-QBrCl3 に
ついて自発分極計算を行なった。またTMTTF
塩における電荷秩序による次元制御と磁気
基底状態の競合について、第一原理計算とハ
バード模型を用いて解析した。3)電子密度精
密解析グループは湾曲 IP 単結晶回折系と高
輝度放射光を用いて、液体 He ガス吹き付け
装置を立ち上げ 106 のダイナミックレンジを
有する d > 0.2Å の超高分解能データの測定可
能なことを示した。新物質の粉末での構造決
定や、単結晶電子密度解析による電荷秩序の
直接観測、即ち精密な電子密度観察ができる
状況となってきた。本研究では、以上３グル
ープが互いに連携し分子軌道の設計、第一原
理計算、物質開発、精密電子密度解析等を行
ない、広く分子物質の新規電子相の開発研究
を進めている。 
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３．現在までの達成度 
①当初の計画を越えた成果が得られてい
る：プロトンの自由度を併せ持つ単一成分系
分子の巨大な自発分極をもつ室温強誘電性
の発見やモット絶縁体である金属錯体が「絶
対零度まで凍らないスピンの液体」量子スピ
ン液体であることの発見等当初の計画を遥
かに越えた成果が得られている。これらの物
質開拓を第一原理計算による電子状態や物
性予測の計算と放射光と遺伝子アルゴリズ
ムによる大容量の観測データ処理による精
密電子密度解析が支え本研究は順調に研究
が進展している。 
 
４．今後の研究の推進方策 
 分子性固体における量子スピン液体や超
伝導、クロコン酸結晶の強誘電体といった新
現象新物質発見に顕著な成果を挙げており
今後更に一層の研究の進展が期待される。研
究の推進方針は特に変わらない。中間評価で
公募研究を活用し、更にチャレンジングな取
り組みを行なう事が指摘されている。特に物
質開発グループの新物質開発が期待される。
電子密度精密解析グループは SPring-8 にお
いて冷凍機立ち上げを行ない、15K 以下の低
温での放射光 X 線回折実験を計画している。 
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