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1. 有機導体 (MDT-TTF)2Au(CN)2の低温電子状態

小 林 義 明

0.はじめ に
有機導体 (MDT･TTF)2Au(CN)2は常圧 での電気抵抗 の撮舞 (Fig.1)よ り､ 2()K以 上で

金属的電子状 態 を示 し､ 20K以下 か ら抵抗 が発 散 的 に増大 し､ 金属 一緒 掃体 (M-I)

較渉 を､示す こ とがわ か っ た｡ さ らに このM-1転移 5kbar以 上 の圧 力下 で抑 え られ る

日 )｡ これ はそ の電子状態 が低次元性 をもつ有 機 導体 に現れ るフェル ミ面 の低温不
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Fig.1常 圧 &加圧下､ (MDT･TTF)pzAu(CN)･2
のC軸 方 向､ 電 気抵 抗の温度変 化

安定 性 による絶 縁体化 であ る と考 え ら

れ て いる｡ 今 回の転移 は どの様 な機構

に よ るものか､ 電子 の どん な 自由度 の

秩 序 化 なのか を定 め るべ く､ プ ロ トン

核磁 気共 鳴(lH-NMR)を行 っ た｡ これ は

範移 の ミクロな性質 を決 め る上 で有用

なプ ロー ブだか らであ る｡ Fig.2の分

子横 道か らわ か る とお り､ lH･核 は左

側 の メチ レン基 と右の どこ レン基に 2

価ず つ計 4つが存在す る, NMRは この

2つの異 なる場所か ら見 た状態 を細

べ てい る｡

く ssY ss肖 ss〕
Fig.2 MDT･TTFの 分子構造

1.常圧 下 の電 子状態

始 めに常 圧下 でIH核 ス ピン-格子緩和 時間,Tlの測達 を行 い､ その温 度 依存性 を

Pig･3(a)に示 した｡ 25Ⅹ以上の高温 で金属状 態 に期待 され る Xorringaの関帆

(TIT)-1=const,.に従 っ ている｡ この傾 き､ (T IT )-lの僧 は今 までの 有機導体 に
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比べ 数十倍大 き く､ 結 晶中の分子 の tHと伝斗偲 子 との超微 細結合がか な り強 い こ

とがわかる｡ 一方､ 25K以下 では緩 和率Tl~1が この関係か らずれ始め､ 大 き く増
大 し､ 7Kで ピー クを持つ｡ この低温 での擁舞 い は電気抵抗 か ら得 たM-Ⅰ転移が磁

気的 であることを示唆 しているっ 次 にNMR吸収線 を測建 した｡ Fig.3(b)に示 した

とお り18Ⅹ以上 で吸収線 は一定の構 造の まま変化 はな く, そ の拡が りを示す線幅

が3.6Gを保つ､ 18以下か ら線帽が広 が り始め最低温度 では7.0Gとなづた｡ M･Ⅰ転

移以下 で不均一 な内部磁場が 出現 し､ 低温 で徐々に大 き くな る ことを示 している｡

これ らの振舞 は ともに反強磁性的 SDW鯨移の場 合に典型的 な もので､ この低温

電 子状態が SDW状態 であ ることが結論付け られ た｡ 但 し､ この物質が 2次元電

子 状態 を持つ ことが他 の実験 か ら示 唆され てお り､ 従来 は瀬 1次元系で しか見つ

か っていないSDWとまった く同 じもの と考 えて よいのかが 問題 である｡
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Fig.3 (a)1Hス ピン格子 緩和率 の温度依存性｡ 実線 は30K以 上 を結ん だもの､
点線 は比瀬 と して典 型的有機導体 JC-(BEDT-TTF)2Cu(NCS)2での
Ⅹorringaの関係 を示す｡

(b)NMR吸収線 の線相の温度依存性

さ らに金属相 中のNMR吸収線 を詳 し くみてみると､ 2つの線 の重ね合わせ であ り､

楯の広 い方が メチ レン基 に､ 狭 い方 が どこ レン基 に対応す る｡ 各 サイ トでの 2つ

のIH核対極子相互作用 している 2ス ピン系の吸収線 を計算 し､ 吸収線 のずれ を

2.OGとす ると観測 した吸収線 を再現 で きた(Fig.4)｡ このず れ は､ 金属相 での核
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Fig.4 1H-NMR吸 収線の微分 形｡
実線 は2つの対 称 的 な線 か ら
成 る吸収線 の数 個計 算 を示す｡

2.加圧下 の電子 状態

次 にFig.1の 5kbar以上 を見 る と この

SDW状態 が抑 え られ､ 低温 1.2Kま

で金属状態 が続 くことがわかる｡ 強 い

電子相 関によ る反 強秘性 基底状態 は加

圧 によ りどの様 に変わ ってい くのか を

み てい くため､ SDWが抑 え られ る境

界圧 に近 い 3kbar､ 充分 に抑 えき られ

る 5kbarの圧 力下 で1-H-NMRを行 った｡

IH核 での ス ピン格 子緩和 率 Tl~1の温 度

依 存性 (Pig.4)よ り3kbarでは35K以

上､ 5kbarで は15Ⅹ以上 まで､

Korringaの関係 に従 ってお り､ 金属 状

態 を示 してい る｡ その ときの (T Iγ )~l

(グラフの傾 き)は加圧す るほ ど小 さ く

な り､ Fermi面 の状港密度 に換算す る と

2.5%/kbarの減少 とな る｡ 一 方, そ

スピンの共鳴磁場 が伝斗電子 の パ ウ リ常磁

性 の ため低磁場側 にずれ る とい うKnight

Shiftの大 きさが 2つ のサ イ トで違 うため

と考 え られ る｡ どこ レン基 での Knight

shiftはその超微細緒合a=1.26'b2iス ピン帯

磁率 xs=6.42×10~4(emu/mole)か ら見撲 る

と SH/H=4.8×10-5となる｡ H=11.3kGなの

で ∂H=0.546と計井 され る｡ よっ て, 帽の

広 い メチ レン基側 のKnightShiftは2.0+

0.546と見積れ る｡ 大 きさは知 られ ていな

いが メチ レン基の IH と伝導電子 との超微

細結合 が どこ レン基 に比べ か な り大 きい こ

とにな る｡
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れ ぞれ の温度 以下か らSDWの秩序 化 は見 られ ないものの､ この関係か らわず か

にずれ は じめ､ (TIT )~lの僧が低温 になるにつれ増 えてい く｡ さ らに低温 では､

再 び (T IT)-1が一食の値 に近づいてい くQ T l~lが低温 で再 び減少 しているか ら

このずれ は磁 性不純物 によるもの とは考 え られない｡ 加圧下 でも残 って いるSD

w のゆ らぎの寄与 と考 えるのは 自然 であ る｡ 3kbarの方がKorringaか らのずれ は

大 き く､ その温良変化 は複雑 になっ てい る｡ 最初 のずれの後 再びKorringa的振舞

をみせ るが15Ⅹ以下 で再び大 きなずれ を示 し5K以下 でも う 1度温度 に比例 して

綾 和串TI-1が減少す るよ うに見 える｡ この掘舞 が本質的な もの であれ ば､ 電子系

の 2次元性を反映 したものであ る可 能性 が考 え られ る｡ また､ 金属相 中のス ピン

の ゆ ちぎはこの物箕の持 つ強 い電子 相関の現れであるの だか ら､ 同 じ系 でSDW

にな らず超伝 導転移 を示す (MDT-TTF)2AuI2にフォ ノン以外の超伝導 の機 構の可能

性 が考 え られ る｡ ます ます州DT-TTPの系 が興味深 いものにな った と書 える｡

(Ref.1)S.S.C.,Vol.75,No.7(583)1990

くRef.2)Chem.Comftlun.(1435)1970

2.有機物超伝導体〝- (BEDT-TTF)2Ⅹ(Ⅹ-Cu(NCS)2,
cu[N(CN)2]Br)におけるVORTEX状態

坂 尾 勝 利

第二世代 (二次元)有税超伝導体 JC-(BEDT-TTF)2Cu(NCS)2において､

教視的な情報を知る巧妙な手段である核磁気共鳴法 (NecIear･ Magneti

c Resonance)を用いて測定 した核磁気緩和率Tl-Jの結果によると､BC

S理論では説明できない新 しい緩和が観測されている｡本研究の 目的は､このTl~1の

異常がどの様な緩和横樺によるものであるかを解明することである｡ このため､磁場循

環法を用いた核磁気緩和率Tl~1の測定､パルスフー リエ変換法を用いたIH-NMR吸

収線幅､および強度の測定､を行った｡

また最近､ J.M.W i1Iiamsらにより発見された現在最高の超伝導転移温度

Tc-12･5Kをもつ､同 じ第二世代の有域物超伝導体N-(BEDT-TTF)2Cu

lN(CN)2]Brについての核磁気緩和率Tl~Iを測定 し､(B■EDT-TTF)2Cu(N

CS)2と比較 した結果を示す｡
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