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研究成果の概要（和文）：一次元有機導体は物質や圧力によって，低温で非磁性状態や反強磁性，

超伝導になったりする。この多彩な電子状態の発現機構が明らかとなった。また，光伝導性を

示す分子性物質について光誘起状態電子スピン共鳴法により電荷分離状態を調べた。これらの

スピンダイナミックス理解の方法論は次世代有機デバイスの研究に有効である。これらの結果

は，主要雑誌で多くの論文や国内外の招待講演などで成果発表されている。 

 

研究成果の概要（英文）：One-Dimensional Organic Conductors have various electronic 

phases in low-temperatures with changing counter anion or applying pressures. We clarify 

the mechanism of competed electronic phases. We also investigated the spin dynamics of 

various photo-conducting molecular based compound by using photo-induced time-resolved 

ESR measurements. These methods are useful for developing molecular devices. Our 

results are published in major international journals and presented as invited talks in 

workshop and international conferences. 
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１．研究開始当初の背景 

 近年の有機デバイス･有機トランジスタ研
究の進展により，分子性固体の機能性が注目
されている。現状ではデバイスの配向性や制
御部分がボトルネックとなっているため，フ
ァブリケーションに関する研究が中心とな
っており，電子状態に関する研究例も少ない。

また，適用されている対象物質もペンタセン
等の芳香族炭化水素やオリゴチオフェン等
の高分子などに限られている。一方，結晶性
有機導体は低次元性と強い電子間相互作用
を背景とした多彩で特異な電子相が競合し
ており，物性物理分野では非常に注目され，
大いに研究が進んでいる物質群である。最近
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の電荷秩序研究の進展に伴い，強誘電的異常
や非線形効果が観測され新たな展開が行わ
れつつあるが，機能性の観点からの研究はま
だ緒に就いたばかりである。このように基礎
電子物性研究と応用物質科学研究のギャッ
プは小さくなく，「低次元強相関電子系の特
異な電子相を積極的に利用したデバイス創
製」や逆に「高機能性材料をにらんだ電子状
態研究」は，皆無のように思われる。本課題
ではこれら対象としている物質群の電子状
態とくにスピンダイナミックスに関する詳
細な電子状態研究を，磁気共鳴法を駆使して
展開することを目的とした。また，有機導
体・分子性固体の特異な電子相を積極的に活
用した超スピンコヒーレント性や高移動度
を有した分子性デバイス材料の創製をおこ
なうこととした。 

 

２．研究の目的 

 一次元スピンパイエルス－反強磁性量子
臨界近傍相，質量ゼロのディラック粒子系，
導電性ヘリカルナノチューブなど特異な電
子構造を持つ分子性固体に着目し，熱平衡条
件下ならびに電場および磁場印加・光応答条
件下におけるスピンダイナミックス研究を
行う。軽元素で構成される分子性物質はスピ
ン軌道相互作用が小さく，加えて一次元電子
系やディラックコーン型エネルギー分散を
持つ系では，スピン緩和が著しく抑制される
ものと期待できる。スピン輸送･高移動度・
太陽電池･量子コンピューティングデバイス
材料への適用を念頭に置きながら，非接触で
かつ微視的な分光法である磁気共鳴法（電子
スピン共鳴(ESR)・核磁気共鳴(NMR)）によ
り，それらの物質群の電子状態を理解すると
共に，その特異性を生かした分子性デバイス
を開拓することを最終目標としている。 

 

３．研究の方法 

 本課題研究では，一次元電子系の量子臨界
近傍相やゼロギャップ半導体系の質量ゼロ
のディラック粒子系といった特異な電子相
の理解を行い，種々の有機デバイス材料に適
用し，さらに非平衡・開放系のスピンダイナ
ミックス理解を進めた。下記の課題を平行し
て遂行した。 
（１）低次元有機導体の特異な電子相の電子
状態理解 
（２）それらの電子相を利用した有機デバイ
スの構築 
（３）電場・磁場・光印可といった非平衡・
開放系のスピンダイナミック理解 
 非接触でかつ微視的な分光法である磁気
共鳴法（電子スピン共鳴(ESR)・核磁気共鳴
(NMR)）により，それらの物質群の電子状態
を理解すると共に，その特異性を生かした分
子性デバイス開拓を行う。 

４．研究成果 
 NMR 測定のための角度変化可能な常圧・
圧力下プローブ制作を行い，(TMTTF)2X 塩
の混晶系の磁気共鳴測定並びに圧力下 NMR

測定を行い一次元電子系の電子物性理解を
進める体制が整った。加えて，(TMTTF)2X

塩系の新規な塩も作成に成功し，一連の塩に
対して低温領域までを含む構造解析を行い，
構造情報を踏まえた上での電子状態理解が
可能となった。これにより，13C-NMR によ
り一次元電子系(TMTTF)2X の量子臨界点近
傍相のスピンダイナミックスを明らかにす
ることが出来た。また，超高圧下での磁気共
鳴研究，類縁体に対する系統的な構造的研究
により(TMTTF)2X の電子相図に関する統一
像を明らかにすることができ，これらの研究
成果は Phys. Rev. B や J. Phys. Soc. Jpn.と
いう物理系著名欧文誌に掲載されている（図
１）。 

 

 

 また，強磁場,パルス ESR,光誘起時間分解

といった種々の先端 ESR 測定法で，１）一
次元電子系(TMTTF)2X の異常スピン一重項
状態，２）光伝導性有機デバイス材料の電荷
分布（図２），３）新規な自己ドープ型有機
導体の電子状態（図３），などの電子物性研
究を行うことができた。これらの成果も代表
的な国際雑誌に掲載済みとなっている。 

 くわえて本課題の成果は他研究グループ
との共同研究へと波及し，α-(BEDT-TTF)2I3

の質量ゼロのディラック粒子系の電子状態
に対して，詳細な電荷密度分布研究へと繋が
っている。その他，多研究グループとの共同
研 究 に よ り 「 ミ リ ン グ 法 を 用 い た
(BEDT-TTF)2I3 ナノ粒子の合成と物性」や
「フェロセニウム系イオン液体の磁場配向
結晶化とその発現機構」などの応用に近い成
果は，化学系国際欧文誌に掲載される他，日
刊工業新聞などでも紹介されている。 

 

 



 

 

 

図２ (a)溶液状態での光伝導性PPD-TTF誘

導体での光誘起時間分解ESRの二次元ス

ペクトル。 横軸は磁場，縦軸は時間経過

を示している。色はESR信号強度（プラス

はマイクロ波の吸収，マイナスは放出）を

表している。 (b) 時間t = 0.5s 温度 T = 

20KにおけるESR信号（赤）とシミュレー

ションの結果（青）. 単体分子状態では，

励起三重項状態を経てスピン一重項状態

へ緩和していることが分かる。 

 

 

 

 

 

 

 

 本課題研究の成果は，上記のように国内外
での学術集会で発表され学術雑誌に投稿す
ることはもちろん，ホームページへの随時ア
ップロードを行ってきた。加えて研究代表者
は，アウトリーチや科学コミュニケーション
活動を通じ，市民や中高生の理解を深めてき
た。具体的には，岡崎市内の中学校への出前
授業（２回），サイエンスアゴラ，国際科学
祭等への出展，サイエンスカフェでの講演な
ど，数多くの事業で広く社会・国民に発信し
てきた。また，本科研費の事業の成果を踏ま
え，平成 24 年度の日本学術振興会「ひらめ
き☆ときめきサイエンス～ようこそ大学の
研究室へ～KAKENHI」が採択され，中高生向
けの体験実習が行われる。 
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