
｢層状複合化の秩序化と乱れ一層間化合物,超伝導化合物,量子反強磁性体-｣

硝酸黒鉛層間化合物の静帯磁率
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硝酸黒鉛層間化合物 (HNO3rGICs)は2つの相を持ち,α(C5nm 03),i(C8nHNO3)と

表わされる｡P相はα相を乾燥した雰囲気中に置 く事によって得られ,その際硝酸が一部失わ

れるとともに硝酸をはさむ炭素層間の距離 ∫dが減少し7.80Aから6.55Aとなる｡

この Zdの変化に対して物理量一般が

どのように変化するかを調べる事払 電

荷移動の機構のみならず,層間化合物の

物性を理解する上で重要かつ興味深い課

題である｡

ここでは,静帯磁率の変化という観点

から第 3ステージα,β相 HNO3- GICs

について調べてみたい｡

静帯磁率 xt｡tは一般に次のように表

わす事ができる｡

xt｡t= xo+ x｡r+xs

ここでx｡はイ･ンタ-カラントからの寄

与も含めた内殻の反磁性 x｡rは軌道運動
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の寄与で通常はLandau反磁性であるO (一部の層間化合物では軌道常磁性の存在が示されて

いる｡ )xsはスピンからの寄与で通常は常磁性である｡

全帯磁率 xt｡.は,磁気天秤法により測定できxsはESR/NMR法によって決定できる｡

xsのうち温度依存性のない部分はPauli帯磁率 Z｡でありpB2N(EF)と表わされ,フェルミ面

の状態密度 N(EF)を与えるものとして重要である｡

表に x｡ とN(EF)を示すo又,二次元グラファイトバンドによって計算 した電荷移動比を示す｡

表より明らかなように x,,N(EF)はα相からP相-の転移あるいは Zdの減少に伴い増加して

いる｡又,二次元グラファイ トバンドによって計算した電荷移動比も増加し,β相においては,
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表1

Form -6 Xp D(EF)

10 vemu/moleof工nteI､calant States/ev.=ntercalant

32

β 上川

0.99 0.6

1 .36 0.7

アルカリ金属層間化合物に匹敵する大きさとなっている｡この電荷移動比の変化は,いわゆる

Disproportionation反応等によっては説明できずHNO3-GICsのようなアクセプター型層

間化合物に於いても軌道の重なりの効果を考えなければならない事を示唆している｡

図2は,全帯磁率の温度依存性を示 している｡測定磁場･声kGで C軸 に垂直方向にかけられ′

ている｡試料合成に用いたHOPG(293mg)紘,ほぼ温度依存性のない反磁性を示している｡

このHOI)Gをα相のHNO3- GICとすると室温近傍では反磁性が増すが,特徴的な事は

低温域で Cuiie-Weiss型の常磁性的温度依存性が現われる事である｡更 に,このa相がP相

となると,硝酸が一部失われるにもかかわらず,この温度依存性を示す成分が増加する｡この

ような振舞いは硝酸分子に帰国するような局在モーメントを考える事によってでは説明できな

い｡事実,図3に見るように1k以下のより低温域では図2のような単純な CuTie-Weiss型.
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の温度依存性からはずれ Curie型より更に強い温度依存性を示すようになる｡α相からβ相-

の転移に際してフェルミ面の状態密度が増す事を考えると図2,図3に見られる異常な振舞い

は,その原因を二次元伝導電子系に求めるべきであろうと考えている6

今後,第 3ステージ以外の測定や C軸に平行に磁場をかけた場合の測定を通じ,ここで見ら

れた帯磁率の異常な振舞いにっいて原因を明らかにしていきたい｡
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