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研究成果の概要（和文）：本研究ではC60分子性物質における、磁性・誘電性の相関現象の解明、誘電性の長距
離秩序相を探索、電気磁気効果の存在を明らかにすることが目的であった。これらの実現のため、広帯域磁場下
誘電率測定装置の開発を行い、従来観測できなかった低周波領域での誘電応答の観測に成功した。主な成果は、
強磁性体TDAE-C60における低温での誘電率挙動の観測と反強磁性体(NH3)K3C60における誘電性の観測と新たな磁
性状態の発見、である。現状では両物質ともに誘電性の長距離秩序の観測に至らなかったが、C60物質において
誘電性という新機能を付加する可能性と磁性・誘電性の共存現象の存在が普遍的に存在することを明らかにし
た。

研究成果の概要（英文）：Our aim for this study on fullerene-based materials is to understand 
coupling between magnetic and dielectric properties and to search a long-ranged dielectric order. 
Firstly, we developed new apparatus for measuring dielectric properties with wide frequency range 
under high-magnetic fields. We focused the dielectric properties on TDAE-C60 ferromanget and(NH3)
K3C60 antiferrmagnet. For TDAE-C60, the relaxation behavior can be observed well below the 
structural phase transition, but, unfortunately, no long-ranged dielectric order can be observed. 
For (NH3)K3C60, we observed huge change in the dielectric constant for the first time, which may be 
due to the orientational ordering of K-NH3 dipole moment. Moreover, dielectric constant increased 
below 50 K, which may be related with a long-ranged dielectric order. As a result, we confirmed that
 fullerene-based materials can have a new functionality, i.e., dielectric, and, generally, 
coexistence of magnetic and dielectric properties.

研究分野：磁性、超伝導
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られたフラーレン物質における誘電性という新機能は、軽元素のみからなる分子材料で初めて明らか
になった成果である。フラーレンは、超伝導や太陽電池などの優れた機能の母体となる分子であるが、誘電性に
関する報告はほぼなかった。多様性、構造柔軟性、軽量性といった特徴を有する分子系、有機材料系において、
新規な機能を発現する物質を開発し研究展開を図ることは極めて重要である。本研究で得られた純粋パイ電子系
フラーレンにおける知見は、今後の物質開発において、より高い転移温度を持つ新物質開発に不可欠なだけでな
く、有機材料を基軸とした新電気磁気エレクトロニクスへ発展する可能性もあり意義がある。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
正負イオン間の変位に基づく古典的な誘電体と区別して、スピン型や電子型とも言うべき誘電

体は基礎学理の構築へ向けて活発な研究が行われていた。また、物質中で共存する強磁性と強

誘電性がそれぞれに共役な外場(磁場、電場)で互いに制御されるマルチフェロイック物質では、

将来の電気磁気デバイスの創製が期待され現在も研究が進められている。本研究の開始当初、

我々は、電子型誘電体と考えられている鉄層状酸化物 RFe2O4（R：希土類）における誘電性の

機構を明らかにするために、電極の界面の寄与を分離して測定することで、試料に本質的な誘

電性と電気磁気効果の存在を明らかにすることに成功した。無機化合物においては、新機構に

基づく新物質開発が進展している一方、有機／分子性物質、特に炭素系材料において優れた誘

電性や磁性を持つ物質開発はそれほど進展していなかった。 
 我々は、フラーレンや芳香族多環縮合系炭化水素などの炭素系材料を対象として、分子や金

属イオンのインターカーレーションによる新規な磁性体や超伝導体の開拓、その機能の発現機

構の解明に関する研究を行ってきた。当初、有機材料で最も高い強磁性転移温度を示すフラー

レン磁性体において、（１）磁気秩序相が分子の局所配列に依存すること、（２）分子系とし

ては大きな誘電率が発現すること、（３）異なる磁気秩序相をもつ多形試料が異なる誘電応答

を示すことを見出していた。これらの結果は、フラーレン磁性体が磁性と誘電性が共存する新

規な有機材料であることを示しており、フラーレン物質に誘電性という新機能を付加できる可

能性を示唆していた。 
 
２．研究の目的 
フラーレン磁性体では、異なる分子や原子を空隙に挿入することでフラーレン分子周辺の局所

的な対称性が低下し、フラーレン分子上に電気双極子が生成されると考えられる。本研究では、

フラーレン分子上の電気双極子に焦点を当て、磁性と誘電性の相関現象を解明すること、誘電

性の長距離秩序相を探索し、長距離秩序相における電気磁気効果を明らかにすることが目的で

ある。磁性・誘電性が共存するフラーレン強磁性体の基本物性と相関現象を明らかにするとと

もに、新規なフラーレン誘電体／磁性体の設計指針を確立することが目的である。 
 
３．研究の方法 
本研究では、 
(1) 磁性・誘電性が共存するフラーレン強磁性体の基本物性と相関現象 

(2) 新規なフラーレン誘電体、磁性体の物質設計 

(3) 磁性・誘電性が共存するフラーレン物質における電気磁気効果の探索 
を課題とした。 
 フラーレン磁性体 TDAE-C60 の多形試料a相とa’相の単結晶試料を用いて、誘電率や電気分極、
磁化の異方性を詳細に決定する。物性の異方性と結晶構造の関係を明らかにすることで、磁性
と誘電性の相関現象を明確にする。 
新規なフラーレン磁性・誘電性共存物質の相関現象の観測と探索を行う。既に、巨大な誘電応
答が観測されているアルカリ金属をドープしたフラーレン（AxC60）における誘電率を広帯域誘
電率測定装置を用いて観測する。また、電気分極も併せて測定を試みる。(NH3)A3C60など NH3分
子と金属イオンとの間に大きな電気双極子が期待できる物質において、強電場による誘電性の
変化を探索する。 
これらの課題を遂行するには、異なる磁気転移が観測される温度域まで誘電率や電気分極の測
定を必要とする。広帯域磁場下誘電率測定装置（温度 2K〜400K、周波数帯域 10μHz〜32MHz、
磁場 0T〜9T）を開発する。 
 
４．研究成果 
 (1) 広帯域磁場下誘電率測定装置（温度 2K〜400K、周波数帯域 10μHz〜32MHz、磁場 0T〜9T）
の開発 
強磁場（9T）下で誘電率測定を行うための装置を開発した。超電導マグネットは、所属の
Quantum Design 社製 PPMS 装置を用いた。従来のインピーダンス計では周波数範囲が限られ、
低温での誘電率の挙動を測定できなかったため、低周波でのインピーダンス測定を可能にする
ための計測器を得て、これを PPMS 装置へ実装した。これにより、2K から 400K までの温度領域、
磁場±9 T、周波数 10μHz−32MHz における広帯域磁場下誘電率測定が可能となった。本装置を
用いた測定として、電子型誘電体 LuFe2O4 の磁場下での誘電率測定を行ない、従来の報告と同
じ結果を得た。この装置は、本課題に限らず誘電性・磁性共存系の物性探索に活かすことがで
きる。 
 
(2) フラーレン磁性体 TDAE-C60 における低温での誘電率挙動 
以前から研究を進めていたフラーレン磁性体 TDAE-C60 では、研究協力者として大学院生が参加
し、新たに単結晶試料の合成から始める必要があった。様々な条件を検討して良質な試料が得



られた。TDAE-C60 の単結晶では、(1)の広帯域磁場下誘電率測定装置を用いた測定を行い、以
前にゼロ磁場で行った結果と同様な結果を得た。また、周波数帯域の拡張によって、従来測定
できなかった温度での誘電率評価が行うことに成功した。しかしながら、誘電性の長距離秩序
相は観測できず、しかし、測定の範囲内では、磁場効果を観測することができなかった。磁場
効果については、結晶方位と磁場方向の関係が重要であることを示唆しており、今後は、試料
方位を制御して測定を行うことが望まれる。TDAE-C60 の磁性と誘電性の相関に関して、スペイ
ンで開催された磁性の国際会議にて報告を行った。  
 
(3)フラーレン磁性体(NH3)K3C60における誘電性の観測と新たな磁性状態の発見 
新たなフラーレン誘電体／磁性体へ拡張するために、反強誘電体でもあるフラーレン反強磁性
体(NH3)K3C60 を新たに合成方法を開発し行った。この物質の誘電応答の観測に初めて成功した。
この物質では、K-NH3 双極子の秩序化とともに構造転移が生じ、フラーレン分子の配列秩序が
生ずると考えられているが、現在までに誘電応答に関する報告はない。構造転移が生ずる温度
で誘電性の大きな異常が観測され、これは K-NH3 双極子の秩序化に関連すると考えられる。一
方、この物質では報告のある磁性とは異なる結果を得ており、誘電応答の結果と磁性に関して、
現在、論文として執筆中である。 
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