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研究成果の概要： 

近年、分子性導体は新たな強相関電子系研究の舞台として認識されている。特に、分子性導体

において見いだされた磁場誘起超伝導は、伝導電子と局在スピンの間の反強磁性的交換相互作

用の存在を強く示唆し、有機導体研究の新たな潮流となっている。本課題では、金属層と絶縁

体層が交互積層した有機導体(Me-3,5-DIP)[Ni(dmit)2]2をとりあげ、局在的性格を持つπ電子

と遍歴π電子の交換相互作用が極めて強いために、遍歴電子磁化率が低温で抑制されているこ

とを発見した。 
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１．研究開始当初の背景 

 有機導体は、TMTSF や BEDT-TTF などの

ドナー分子と陰イオンによって構成され、ド

ナーからの電荷移動により、1/4 フィリング

や 1/2 フィリングなどの電子系が実現する。

近年の研究から、これら有機導体の中に、電

子間に働くクーロン反発力や強い反強磁性揺

らぎのために、電荷秩序絶縁体やモット絶縁

体を基底状態に取るものが数多く見いだされ、

強相関電子系の舞台の一つとして認識される

ようになってきている。強相関電子系研究に

おける有機導体の大きな利点として、分子の

「やわらかさ」があげられる。このため、陰

イオン置換による化学圧力や、外部からの物

理的圧力印可により電子状態が劇的に変化し、

これまでに温度-圧力をパラメーターとする

統一的電子相図が完成され、研究の指針とな

っている。  

 近年、BEDT-TSF(以下 BETS) 分子を骨格

と し て 持 つ 二 次 元 有 機 超 伝 導 体  λ

-(BETS)2 GaCl4 の陰イオンサイトに磁性

イオン (高スピン状態の Fe) を導入したλ

-(BETS)2 FeCl4 に外部磁場を印可してい

くことにより、ゼロ磁場反強磁性絶縁体から、

磁場印可による強制強磁性をともなう金属に

転移し、さらに17T から 40T という強磁場

領域において超伝導 (Tc =0.8 K) が発現す

ることが見いだされた。[S. Uji et al. 

Nature 410, 908(2000)] 一般的に、磁

場は超伝導の対破壊をもたらすため、こうい

った物質は過去に  

ほとんど例がない。我々は最近 10T から 

15T の磁場領域で磁場誘起超伝導が見いだ

された •-(BETS)2 FeBr4をとりあげ、その

超伝導発現機構を明らかにするために、常伝

導相においてドナー分子である BETS 内に

ある Se 核 NMR を行った。周波数シフトの

一定磁場下における温度依存性、および 

1.5K における磁場依存性から、伝導 • 電子

系の帯磁率はアニオン中の Fe スピン (S 

=5/2) が磁場方向に作る磁化に依存せず、伝

導電子の感じる局所磁場が Fe の局在 d ス

ピンと • 電子の交換相互作用による交換磁

場と外部磁場の和として記述できることを明

らかにした。局所磁場は磁場誘起超伝導の発

現する磁場 12.5T においてほぼゼロになり、

d スピンと • 電子の交換相互作用を評価す

ると反強磁性的で J =-24 kOe/µB となる。

これは、Jaccarino らにより議論された、

局在スピンが伝導電子に与える反強磁性的交

換磁場と外部磁場のバランスのとれた外部磁

場で超伝導が発現する、という磁場誘起超伝

導発現機構と矛盾しない結論であり、初めて

の実験的証左となっている。[S. Fujiyama 

et al. Phys. Rev. Lett. 96, 

217001(2006)] 

２．研究の目的 

上記磁場誘起超伝導体が伝導電子と局在ス

ピンの波動関数の重なり積分が小さく、両者

の相互作用を交換磁場という平均場的なも

のの見方で理解できるのに対し、いわば有機

導体版近藤物理というものがないのか、とい

う興味が持たれる。本課題では、局在スピン

と遍歴電子の双方がπ電子によって作られ



るという有機導体をとりあげ、両者の電子相

関が物性にどのような影響を与えるのかを

調べることを目的とする。 

 

３．研究の方法 

とりあげた物質

(Me-3,5-DIP)[Ni(dmit)2]2は伝導電子が

存在するNi(dmit)2位置に 13Cを導入する

ことができる。この核を用いた核磁気共鳴を

行うことにより伝導電子位置の局所的静

的・動的磁化率を議論した。 

４．研究成果 

金属層と絶縁体層が交互積層した有機導体

(Me-3,5-DIP)[Ni(dmit)2]2は金属と絶縁

層間に大きな遷移積分があると計算されてい

る。私は、絶縁層の反強磁性相関が成長し始

める温度以下で、金属層の静的および動的磁

化率が抑制される、擬ギャップ的振る舞いを

発見した。これは、この物質中の伝導電子と

S=1/2局在スピンの電子相関に起因している

と考えることができ、有機導体においてこの

種の擬ギャップ現象が観測された初めての例

である。これら一連の研究で、伝導電子と局

在スピンの混成の強さによって、伝導電子ス

ピンの低エネルギー励起の構造が大きく異な

ることを示した。 
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