
修士論文題目 ･アブス トラクト

7.1Hおよび 13Cの核磁気緩和から見た有機導体

(BEDT-TTF)2Ⅹ系の低温電子状態

渡 辺 政

有 機導体 (BEDT-TTF)2Xは擬 二 次元 的 な性 質 を持 ち､ 低次 元電 子状 態 を研究 す る
上 で 非常 に興 味深 い物質 であ る｡ 本論 文 で は､ その 中で も比較 的新 しい二 つ の物

質 (BEDTITTF)2CuくNCS)2 お よび (BEDT-TTF)2K目名(SCN)｡ につ いて取 り上げ る｡

《第 -章 有 機超 伝導休 (BEDT-TTF)2Cu(NCS)2
の IHお よび 13C-NMRに よる異 常 な核 磁 気 緩 和》

この物質 は塩界 温度Tc=10.4Kを持 つ超 伝 導
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実験 : 零 磁場 中 IH-NMRの実 験 はFie]d-Cycling'法 H H

(磁場循環 法 ) を用 いて行 った (図 2)｡ この実 験
法 の原理 は､ まず 大 きな磁 場 中 で核 ス ピン を十分 偏
極 させて お 書､ そ の磁場 を断 熱 的 に零磁 場 まで下 げ HL
る｡ 緩和 中 はそ の 状態 に保 ち､ 時間 rだ け待 って再
び 磁場 を上 げ､ 磁 気共 鳴に よ り直前 の磁 化 M(T)を
測定 す る｡ この Tをい ろい ろ変 えて測定 す

M くT)を得 るこ とがで きる｡ MくT)は次 式

M(,)=MDe-I/Tl

この式 に も とづ いて緩 和 時 間 丁

求 め る｡ この測定 は､ 2K～66K
試 料 を用 いて行 った｡
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実 験 結果 ･考察 : まず､ Tc以 上の緩 和率 の過 度 依 存 性 の結果 を有限磁 場 中

の結 果とあわせ て図3に示 す｡ Tc以上 で は､指数 関数的 な緩 和 を示 し(1)式 を

満足 する｡ 10K～30Kの間で は､ Korrin8a則 を満 た し金 属 的な振舞 いを示 して い
る｡ また30K以 上では Korringa則 か らはずれ､ 緩 和率 の増大 を見 せて い る｡ こ
れ は､有 限磁場 中 IH-NMRの 90k以 上 で もみ られ た日､ エ チ レン基 の熱振 動 に よ
るBPp-typeの緩 和 の振 舞 い と考 え られ る｡

きて､ Tc以 下 につ いて で あ るが､ この退度領 域 で は図4の よ うに非 指 数 関

数 的な緩 和 を示 し､ T-が 決 ま らな い｡ そ の initial slopeは非常 に 速 い減衰 を
示 し､ 有 限磁場 中の緩 和率 に比べ さ らに 1桁以 上 大 き い｡ しか し､ 塩度 依 存性

場

小

を

ま

C
緩

揺

の

の
上

ル
し

1
い

の

e

中

以
デ

て
聞

達

場

f

場

桁

モ
け
時

,
磁

V0

鶴

-
な
按

の
が
所

る

は

は
う

に
度

ぎ
局

い

合 と同 じ様 に低 温 で ピー ク を持 つ よ うに見 え る｡ 緩 和 の長 い成分

く
え
が
必

を

ぎ
が

さ
考

う
が
和

ら
数

低 温 ほ ど長 くな る｡ この異 常 な振 舞 いの原 因 と して次 の よ
た｡ 外部磁 場 を零 に下 げ た直後 ほ とん どのvortexは試 料 の外

Ivortexの ピン止め効 果 のため､ 完 全 に抜 けき るには あ る程
要で あ り､ その 間 はvortexの拡 散 運 動 に よ る局 所磁場 の揺 ら
与

も
非

え ると

い
少

き

に

大
筒

わ
え

こ

う
考

い

い
と
な

け

りヽ
と

思われる｡ また､ この tc は過度 が

で
れ
か

低

あ

る

る｡ vortexは数 が少 な い ほ ど動 き易 く､

よって､ 有 限磁場 中 に比 べ
1桁 以上 大 きな緩和 率 を与

くな るにつ れ長

ど緩 和の速 い成 分 の削合 が 多 くな るとも考 え られ る｡
に基 づけば､ 時間tc以降 が本 当の意味 での零 磁 場
導 電子 との結合 に よるもの と考 え ることがで きる
が tc以 降 は一 つの指 数 関 数 で表 せ ると してそ
率 の温度依存性 を見 ると､ べ き乗 の振舞 いを し

き乗 の温度 依存 性 は､ 其方 的 超伝
現 れ るもの であ り2)3)､ も へレⅣHu

こし
体
正

導
が

に 期待
しい と

さ
す

の

て
れ
れ

｡
長

い

る
は

で
そ
い
る
ギ

な
し
緩

で
分

う

ツ
の

く
そ

の
と

成

よ

ヤ
こ

り､ そ の

よ
な

タ
を
え
状
対

の
す

ー
ー

見

ス
に

こ

､
デ
T

も

レ
巽

て
紬

､
の
に
ブ
物

え

た
う
わ

点
決

る
態

す

て
る

め
な
ち

は
め

○
に
る

人長 の測 定 にお いて兄 いだ されて い るギ ャ ップ レスの 振 舞 いA)を其付 け
とな る｡

図 3

.2

′■■■ヽ▼■■tUtl
こ .1
▼-Ji.
ト

(t3EDT-TTF)2Cu(NCS)2
polycrySt.

o Z●ro･Fl●td

+ll.7KO○
○

● ○ ●●●
●･G.oo･･●

50

T tK)

② 有 限磁場 中の 13C-NMR緩 和 率の測定
① ではBED,T･TTF分 子 の両端 に

図 4

る
り

結

と
な

に

す
よ
細

こ
き
合

置
れ
徹

る
大

結

位
そ
超

い
る

の

＼トー
用を料

_=
内

合

に
緩

よ
今

て

に対す るNMRで あ ったが､
側 に位 置 し､ 伝 導 電子 との
強

っ
に
接
は

81

が

よ
細

る
回

4.

い と期 待 さ れ る核 を用

て
隠

相

図
Te

ヽ
りよに紘RMNスレノ

vortexの 連動 に よ
伝

を
よ

川
o

坦

い
す
oU
T

た
舞
示

,1

㍍
那
LS
.締

湖

さ

の
5
引
ー

尊

兄
う

残 っ
原 因

て
と

低 通 は
モデ ル
､ 趨伝

少 な い
､ 緩和

の<こ

いて

0 50 100

T (SeC)

150

"H22コ.:I: jcf: ) -.2(sS二…L' ssI33L' H"22

図 5
電 子 ヒ

いだすこ とが この実験 の 目的 であ る｡
にIHのす ぐ内側 の 12Cを13Cに置 き換 えた粉 末 試

MRを行 った｡ 測定 は､ 定 磁 場 を用 い た 一般 的 なバ
3Kの温度領 域 で行 った｡
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実験 結果 ･考察 : 緩和曲線 は､ 全 温度 領 域 に お いて指 数 関数 的 な振舞 いを示

す｡ しか し､ 緩 和 時間Tlは数 100秒 か ら1000秒 と非常 に長 くな って い る｡ これ
は､ 超微 細結 合 が思 ったほ ど大 き く
温 度 依存 性 を図 6に示 す｡8K以 上
で はわず かなが ら増大 を見 せて い
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