
2C17   (TMTTF)2X系の示す競合電子相の構造的理解  
 (分子研 1総研大 2 岡山大 3) 古川 貢 1,2，杉浦 晃一 2，岩瀬 文達 3，○中村 敏和 1,2 

 
 【序論】 一次元 1/4-filled 系(TMTTF)2X 塩は，2000

年代初めの電荷秩序相の発見や，加えてここ数年の

異常超伝導相などの発見など近年再び注目を集めて

いる 1-13)．我々は一次元有機導体(TMTCF)2X 系の示

す多彩な電子状態（圧力－温度一般化相図）に対して

統一的な理解を行うために， 

 a) (TMTTF)2[(AsF6)x(SbF6)1-x] (x~0.5) を用いた反強

磁性(AF-I)－スピンギャップ相(SG)境界の量子臨界性

研究 8, 9)，b) (TMTTF)2SbF6の超高圧下での
13C-NMR

測定 10, 11)， c) 圧力－温度一般化相図の最陰圧側に

位置する(TMTTF)2TaF6 の開発ならびに構造，物性測

定 12)，d) SG 相と高圧側の反強磁性相(AF-II)相近傍

に位置する(TMTTF)2I の構造，物性測定の研究を行

ってきた．それらの結果から，スピンギャップ相(SG)が 2 つの反強磁性相(AF-I，AF-II)に挟まれて存

在している事を明らかにした(図１)． また我々は，（TMTTF）2PF6 に対する
13C-NMR 測定やパルス

ESR 測定による緩和率測定から，この系のスピン一重項転移が従来考えられていた一次元性由来

のスピンパイエルス相転移ではなく，二次元系のスピンギャップ相である可能性を提唱した 5, 13)． 

 我々は，このリエントラント型反強磁性相を含む修正一般化相図の発現機構ならびに，反強磁性に

挟まれる異常なスピン一重項相の電子状態を理解するために，磁気共鳴ならびに構造解析研究を

行っている．本発表では上記の問題を明らかにするため，特に一次元鎖間の相互作用に注目し，一

連の塩に対する結晶構造解析ならびに重なり積分計算を行ったので報告する． 

 
【一連の(TMTTF)2X塩に対する結晶構造解析】  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



X線構造解析は，微少単結晶試料に対してミクロ単結晶 X線回折装

置(Rigaku 4176F07)を用いて行った．室温の結果を(表１)に示す．格子

定数や単位胞体積はアニオンが小さくなるとともに減少している．電荷

秩序温度，基底状態も系統的に変化し，化学圧力効果が達成できてい

る事が分かる．これらの塩に対して，25K の低温まで構造解析研究を行

い，各温度での重なり積分を拡張 Hückel法により見積もった． 

 
【鎖間の重なり積分による(TMTTF)2X塩の鎖間相互作用の見積もり】  

(TMTTF)2SbF6と(TMTTF)2PF6の重なり積分の温度依存性を(図３)に

示す．（図２）は各重なり成分の定義である．すべての温度領域におい

て，TMTTF分子の積層方向の重なり積分 a1，a2が最も大きいこと

は明らかである.しかしながら,鎖間の磁気相互作用に着目すると，

(TMTTF)2SbF6では基底状態直上で q1 が際だって大きいのに対

し，(TMTTF)2PF6では，b と q1 の大きさがほぼ等しい．磁気的なフ

ラストレーション効果が示唆され，スピンギャップ基底状態との相関

が興味深い．一連の塩に対する結果から，TMTTF 系では磁気相

互作用ネットワークが化学圧力印可とともに系統的に変化している

ことが明らかとなった．詳細については当日報告する． 
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