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研究成果の概要（和文）：ドナー分子層の伝導性とカウンターイオン層の磁性がカップ

リングした各種の「磁性伝導体」の分子性結晶は新奇物質系として興味深い。特に、

既に超伝導性＋強磁性である物質の探索は未だ発展途上であり、是非とも理論的に

予言をしたい。これらに関しては、実験科学者から種々の興味深い物質系が報告さ

れている。そこで、本申請課題では種々の磁性伝導体の分子性結晶を包括的に取り

扱うことができる理論的な方法論の開発と、各分子性結晶への適用を行う。  
 
研究成果の概要（英文）： 
We focus on the 'molecular-based magnetic metal crystals', which consist of layers of 
donor molecules and its counter ions as conducting and magnetic properties, 
respectively.   Especially, no molecular-based materials which realize coupling of 
superconductivity and ferromagnetism, have been reported.   Thus, we want to give 
theoretical investigation by molecular orbital theory before experimental studies.    
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１．研究開始当初の背景 
 
ドナー分子層の伝導性とカウンターイオン
層の磁性がカップリングした各種の「磁性伝
導体」の分子性結晶に関しては、既に小林(分
子研)らにより超伝導性＋反強磁性の性質を
有するκ-BETS2FeX4 が報告され非常に注
目を集めた。しかしながら、超伝導性＋強磁
性である物質の探索は未だ発展途上である。
更に、実験科学者から種々の興味深い物質系

が報告されている。例えば、従来の磁場で超
伝導は破れるという常識をうち破った「磁場
誘起超伝導体」のλ-BETS2FeCl4(小林(分子
研)ら)や、ドナー分子を高度に設計すること
で電荷調整を単一分子にて実現した「中性単
一成分分子金属」の[Ni(tmdt)2](小林(東大)
ら)などである。また、伝導層上のスピンに関
してその幾何学的構造からスピンフラスト
レーションを指摘し、実際に物性測定で立証
したκ-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 (鹿野田・齋
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藤(京大)ら)やβ'-Me4P[Pd(dmit)2]2 (田村・
加藤(理研)ら)等も非常に興味深い。 
 
２．研究の目的 
 
研究対象として解析する新奇物質系
は、ドナー分子層の伝導性とカウンタ
ーイオン層の磁性がカップリングし
た各種の「磁性伝導体」の分子性結晶
である。これらに関しては、既に小林
(分子研)らにより超伝導性＋反強磁
性の性質を有するκ-BETS2FeX4 が報
告され非常に注目を集めた。しかしな
がら、超伝導性＋強磁性である物質の
探索は未だ発展途上であり、申請者も
非常に興味を持っており是非とも理
論的に予言をしたい。更に、これらの
研究の成果として、実験科学者から
種々の興味深い物質系が報告されて
いる。本申請課題では種々の磁性伝導
体の分子性結晶を包括的に取り扱う
ことができる理論的な方法論の開発
と、各分子性結晶への適用を行う。そ
の結果として、実験と相補的に理論か
らの分子設計を目指す。 
 
３．研究の方法 
 
まず、(1) 分子性結晶内の各分子に関してそ
の構造と電子状態の解析からスタートする。
既知の磁性伝導体の分子性結晶のうち、特に
興味深い系では、共通した結晶構造が見られ
る。つまり、TTF 骨格等を有したドナー性分
子がπ-πスタッキングした 2次元層と、そ
のカウンターイオンの 2次元層である。そこ
で、基本骨格の TTF 分子に官能基の修飾を施
した分子で、分子構造と電子状態の変化を系
統的に行う。次に、2分子での計算によりダ
イマー構造を予測する。これは互いの配向を
パラメータとしてエネルギーが最安定な構
造を探り、同時に相互作用の最も効果的な構
造も探る。 
 次に、(2) 分子間の全ての種類の磁気的相
互作用パラメータ(J, J'; D, E; t, U, V)の
理論式の導出と実際の厳密計算を実行する。
有効交換積分値(J)に関しては、従来より分
子軌道法を用いて計算してきた。しかし、こ
れらの学際分野が深化するにつれて、ノンコ
リニアー的スピンの取り扱いなど、次のステ
ップの有効交換積分値の計算手法の開発が
急務となってきた。そこで、拡張した有効交
換積分値(J')を定義し、障害なくあらゆる対
象系にて計算可能とする。次に、異方性成分
に関してのパラメータである D, E は、分子
軌道法ハミルトニアンの magnetic dipole 項
や spin orbit 項から生成される。最後に、
磁性伝導体の特に伝導性に関して、その性質

を t, U, V にて解析する。これらは Jと互い
に影響しあう量であり、総合的な観点での計
算式が必要である。最も簡単な方法として、
Hubbard ハミルトニアンから導出される関係
式を用いて、パラメータ最適化にて求める。 
 
４．研究成果 
 
申請段階での予定していた理論計算に関し
て、遂行できている。また、これらの結果等
から派生する研究に関しても成果が上がっ
ており、その結果を論文誌や学会発表にて公
開している。 
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