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研究成果の概要（和文）：電子間に働く電気的クーロン力およびスピン間の磁気的相互作用は
物質の磁気的・電気的性質を決める重要な要因である．本研究では強いクーロン相互作用のた
めに絶縁化した有機半導体の中でも特に局在スピンを持つ鉄イオンを導入した系に着目し，磁
性と伝導性の相関を調べた．その結果，電気抵抗がスピンの状態変化によって大きく減少する
事，またその時同時に電子間クーロン力の閉じ込めが弱くなる事等を明らかにした．

研究成果の概要（英文）：Electrical Coulomb interaction and magnetic interactions are
important factors which affect the electronic and magnetic properties of solids. In this
study, interplay between magnetism and conductivity of the magnetic organic conductor
was investigated. Very large decrease of the electrical resistance related to the change of
the magnetic state and reduction of the confinement of the Coulomb interaction are
found.
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１．研究開始当初の背景
　磁性（スピン）と伝導（電荷）の結合し
た現象の理解は現代の物性物理学における
重要な課題の一つである．しかし磁気抵抗
効果に代表されるように，従来の研究では

系の電荷状態の磁場依存性を調べる研究が
主であって，スピン状態の電場依存性を調
べる研究はほとんど行われていない．そこ
で本研究では試料に電場を印加した状態で
高周波電子スピン共鳴(ESR)によってスピン
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状態を調べる．特に電荷秩序系として知ら
れる，強相関効果によって絶縁化した一部
の有機絶縁体では巨大な非線形伝導現象が
観測されており，系の電子状態が電場によ
って大きく変化している事もあり得るので
はないかと考えた．

２．研究の目的
　本研究では強相関有機絶縁体の中でも特
に磁性イオンを含む系を中心に，電子状態
を電場で変化させた場合にスピン状態がど
のように変化するかを調べることを目的と
する．具体的な試料としては鉄フタロシア
ニン伝導体 TTP[Fe(Pc)(CN)2]2 等を対象とす
る

３．研究の方法
　空洞共振器内に電極を取り付けた試料を
挿入し，電場下のESR測定を行う．またそ
れと平行して磁気抵抗，電流電圧特性の測
定，磁気トルク測定等を行い，磁性と伝導
の相関を調べる．

４．研究成果
　まず装置開発として試料に電極を付けた
状態で高周波 ESR(50-100GHz)の測定が可
能なプローブを構築した．このような装置
は世界的に見ても他に類を見ない独創的な
物である．平成 20年度は TTP[Fe(Pc)(CN)2]2
において18テスラまでの磁場中で磁気抵抗，
電流電圧特性，磁気トルクの詳細な測定と，
電場を印加しない状態での ESR 測定を行っ
た．まず磁気抵抗と磁気トルク測定からは，
低温で発現する巨大な負の磁気抵抗の起源
が何らかの磁気転移（転移磁場約 15テスラ）
による物である事が明らかになった．また，
電流電圧特性の測定と解析から，電子間ク
ーロン相互作用の次元性が，磁気転移によ
って変化する事を見いだした．これまで，
クーロン相互作用の次元性は，結晶格子や
原子（分子）軌道の異方性のみにから決ま
ると考えられていたが，本研究によって物
質中の磁気（スピン）状態もクーロン相互
作用の異方性に寄与することが明らかにな
った．この効果は磁性と電荷の新しい相関
効果であると考えられる．ESR 測定からは
非常に大きな g 値の異方性を観測し，磁気
抵抗効果の角度依存性が g 値の主値の異方
性によってほぼ説明できる事が明らかにな
った．しかし，g 値の絶対値が孤立したフタ
ロシアニン分子から予想される値とは大き
く異なっており，この問題については未だ
解決出来ていない．しかし，磁気的な単位
胞に存在するスピンを単純に足し合わせた
だけでは実験結果を説明する事はできず，
何らかの多体効果を考慮する必要があると
考えられる．

　平成 21 年度は 27 テスラまでのより強磁
場中で磁気抵抗，磁気トルク測定を行う事
により磁気相転移の詳細を明らかにした．
その結果，15 テスラ付近での磁気相転移は
フタロシアニン分子中の鉄スピンの反強磁
性相関が強磁場を印加することで破壊され，
スピン配列が強磁性的になる事によるもの
である事が明らかになった．またこの系で
は結晶中に磁化容易軸の異なる４種類の伝
導鎖が存在するが，それらが同一の磁場で
磁気転移を起こすような磁場方位では磁気
抵抗の変化がさらに巨大になり６桁程度変
化する．これらの結果について国内外での
学会・研究会および誌上にて成果発表を行
った． 当初予定していた電場下の ESR 測定
についても測定を試みたが，有為なスピン
状態の変化は観測できなかった．これには
電子状態を変化させるための充分な電場が
印加出来ていないなどの原因が考えられる．
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