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研究成果概要 

有機ラジカルは小さなスピン軌道相互作用に由来して等方的なスピン系となるため、低次

元量子磁性を調べるための有望なターゲットである。本研究では、京都大学化学研究所スー

パーコンピュータシステムを利用し、基底三重項となる p-フェニレン架橋ベルダジル–ニトロキ

シドジラジカルを設計した。RAS(2,2)-SF/def2-TZVP レベルの計算によって予測した分子内交

換相互作用は JF/kB = +74 Kであった。実際に合成したところ、予測通りこのジラジカルは高ス

ピン(S = 1) の基底状態をとり、結晶中ではスピンパイエルス転移のない等間隔の一次元鎖を

形成することが分かった。この結晶中における分子内交換相互作用は JF/kB = +190K、分子間

交換相互作用は JAF/kB = −2.7Kであることを磁化率測定によって決定した。このような一次元

反強磁性 Heisenberg 鎖は、スピンが半整数の場合には励起ギャップを持たないが、スピンが

整数の場合には励起ギャップが存在するという非古典的な量子効果が Haldane によって予測

されている。今回得られたジラジカル結晶は Tc = 3.4 K以下でヒステリシスループを示し、長距

離秩序が形成されていることが分かった。さらに、ジラジカルの磁化は 1.8Kで 4000 Oeの屈曲

点を持つ非線形な磁場依存性を示し、励起状態へのエネルギーギャップの存在が示された。 
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