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１．研究計画の概要 
分子レベルの構造が主要因となり、電子スピ
ン（磁性）と導電性などの物性が共同現象的
に発現する物質系はエレクトロニクスなど
の応用面からも、物性発現機構の解明という
基礎研究分野からも非常に注目される研究
対象である。特に、ナノ磁性体、複核遷移金
属錯体、分子性磁性超伝導体等の物質は、構
造とスピン状態、そして反応性、導電性とい
った物性が密接に関連している為、興味深い
系である。そこで、これらの系に対して理論
研究によりスピンと他の物性が協奏する系
を電子状態のレベルから解明して、巨視的な
物性量を予測することを目的とする。特に、
磁気的相互作用を表すための J,D,E値などの
理論計算による高精度計算と伝導性を示す
ナノサイズの物質系の物性解明を第一原理
計算と統計理論を用いることにより巨視的
な物性量を求め、実測値との比較検討を行い、
合成・測定と理論予測という三位一体の研究
を推進するための基盤研究を推進すること
を目的としている。 
 
２．研究の進捗状況 
 従来の磁気有効ハイブリッド密度汎関数
法の HF 交換項を最適化することにより極低
温で相転移する p-NPNN 有機分子性結晶の
強磁性体であるβ相と反強磁性体であるγ
相の磁気相転移温度の第一原理計算とモン
テカルロシミュレーションにより算出し、実
験から得られた実測値と１K程度の誤差で理
論計算から相転移温度を予測することを可
能とした。また、MMX 錯体では、AVSDW、
SDW、CP および CDW 状態の４相の状態が

存在する事が知られている。この錯体の鎖内
構造と電子状態の相関および鎖間の磁気的
相互作用を明らかにすることを検討した。こ
の系のモデル系として [K4[Pt2(pop)4Br] ･
nH2O]を取り上げ、分子内磁気的相互作用を
検討し、X 線構造解析から得られたハロゲン
元素の位置に起因する一次元的な磁気的相
互作用を第一原理計算から明らかにすると
ともに一次元鎖間の磁気的相互作用がほと
んどないことを明らかにした。これら以外の
複核の金属錯体の複雑なスピン状態を記述
するGSO-DFT計算やBS-DFT計算もモデル
系に対して実施し、磁化率の温度依存性につ
いても検証を行っている。さらに、人工 DNA
中に整列された金属原子間の磁気的相互作
用を明らかにすると共に磁化率を理論計算
から求めて実測から得られている橋磁性的
相互作用の存在が、実は低励起状態の項スピ
ン状態の温度揺らぎによる混入による効果
であることを明らかにした。さらに伝導性な
どのモデル計算を実施し、初めて開殻分子を
介在した単分子伝導性の理論計算について
も検討を行っている。 
 
３．現在までの達成度 
②おおむね順調に進展している。 
（理由） 
磁気的な秩序パラメータの理論的な算出に
成功し、それらを用いたシミュレーションか
らバルク物性の相転移温度や磁化率の算出
に成功し、それらが実測と非常に良い一致を
示すことを明らかにしている。また、導電性
に対しても理論計算の基盤ができあがった
のでさらに、開殻分子のスピンと伝導性の関
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係する系に対する展開を図っていく途上に
ある。これらの進展具合は②の達成度を見対
していると思われる。 
 
４．今後の研究の推進方策 
 今後は、磁気秩序パラメータの D,E 値の算
出に関する理論計算を勧め、単分子磁石の物
性評価を展開すると共に、開殻分子の伝導性
の理論計算を発展させ、閉殻分子系の伝導性
との比較検討を行い、磁性と伝導性の相関す
る物質系の理論的物性解明を行う予定であ
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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