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�áá«¥¤®¢ ® ¯®¢¥¤¥¨¥ áª®à®áâ¨ á¯¨-à¥è¥â®ç®© à¥« ªá æ¨¨ ï¤¥à 1H ¢ ®à£ ¨ç¥áª®¬ á¢¥àå-
¯à®¢®¤¨ª¥ (BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Br0.8Cl0.2 ¢ ¨â¥à¢ «¥ â¥¬¯¥à âãà 12–319 K. �¡«¨§¨ 270 K
 ¡«î¤ «áï § ¢¨áïé¨© ®â à¥§® á®© ç áâ®âë ¬ ªá¨¬ã¬ áª®à®áâ¨ à¥« ªá æ¨¨, á¢ï§ ë© á

â¥à¬¨ç¥áª¨  ªâ¨¢¨à®¢ ë¬¨ ª®«¥¡ ¨ï¬¨ ª®æ¥¢ëå íâ¨«¥®¢ëå £àã¯¯ ¢ ¬®«¥ªã« å BEDT-TTF.
�à¨ T < 100 K ®¡ àã¦¥ë ®âª«®¥¨ï ®â ª®àà¨£®¢áª®£® ¯®¢¥¤¥¨ï áª®à®áâ¨ à¥« ªá æ¨¨.
�â¨ ®âª«®¥¨ï ¬®£ãâ ¡ëâì á¢ï§ ë á áãé¥áâ¢®¢ ¨¥¬ á¨«ìëå  â¨ä¥àà®¬ £¨âëå á¯¨®¢ëå

ª®àà¥«ïæ¨©.

�â¥à¥á ª ¨áá«¥¤®¢ ¨î ä¨§¨ç¥áª¨å á¢®©áâ¢ ª¢ -
§¨¤¢ã¬¥àëå ®à£ ¨ç¥áª¨å ¯à®¢®¤¨ª®¢   ®á®-
¢¥ ¬®«¥ªã« ¡¨á(íâ¨«¥¤¨â¨®)-â¥âà â¨ äã«ì¢ «¥ 
(BEDT-TTF) ®¡ãá«®¢«¥ £« ¢ë¬ ®¡à §®¬ â¥¬,
çâ® ¬®£¨¥ ¨§ ¨å ¯¥à¥å®¤ïâ ¢ á¢¥àå¯à®¢®¤ï-
é¥¥ á®áâ®ï¨¥. �à¨ ®à¬ «ì®¬ ¤ ¢«¥¨¨  ¨¡®-
«¥¥ ¢ëá®ª¨¬ § ç¥¨¥¬ Tc ¢ íâ®¬ ª« áá¥ á®¥¤¨¥-
¨© ®¡« ¤ ¥â κ-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Br (Tc =
11.6 K) [1]. �§®áâàãªâãà®¥ á®¥¤¨¥¨¥ κ-(BEDT-
TTF)2Cu[N(CN)2]Cl ï¢«ï¥âáï ¯®«ã¯à®¢®¤¨ª®¬ ¯à¨

®à¬ «ì®¬ ¤ ¢«¥¨¨ ¨ ®¡ àã¦¨¢ ¥â ¯¥à¥å®¤ë ¢

 â¨ä¥àà®¬ £¨â®¥ ¨ á« ¡® ä¥àà®¬ £¨â®¥ á®áâ®-
ï¨ï ¯à¨ T < 50 K [2]. �¤ ª® ¯à¨ ¯à¨«®¦¥¨¨

¥¡®«ìè®£® ¤ ¢«¥¨ï (≈ 200 bar) íâ® á®¥¤¨¥¨¥

áâ ®¢¨âáï á¢¥àå¯à®¢®¤¨ª®¬ á Tc = 12.8 K [3]. �â¨

à¥§ã«ìâ âë á¢¨¤¥â¥«ìáâ¢ãîâ ® â®ª®¬ ¡ « á¥ ¬¥¦¤ã

à §«¨çë¬¨ â¨¯ ¬¨ í«¥ªâà®®© ¥ãáâ®©ç¨¢®áâ¨ ¢

¤ ®© á¨áâ¥¬¥. �«ï à¥£ã«¨à®¢ ¨ï â ª®£® ¡ « -
á  ¬®¦¥â ¡ëâì ¨á¯®«ì§®¢ ® ç áâ¨ç®¥ § ¬¥é¥¨¥

å«®à  ¡à®¬®¬. �®¤®¡ë© ¯®¤å®¤ ¡ë« ¯à¨¬¥¥ ¢

à ¡®â¥ [4], ¢ ª®â®à®© ¨áá«¥¤®¢ «®áì ¢«¨ï¨¥ ¤ ¢«¥¨ï
  Tc ªà¨áâ ««®¢ (BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Br1−xClx
(x = 0, 0.70, 0.80 ¨ 0.85).
�§¬¥à¥¨ï ¢à¥¬¥ à¥« ªá æ¨¨ ï¤¥àëå á¯¨®¢ ¬¥-

â®¤®¬ ï¤¥à®£® ¬ £¨â®£® à¥§® á  (���) ¯®§¢®-
«ïîâ ¯®«ãç¨âì ¬¨ªà®áª®¯¨ç¥áªãî ¨ä®à¬ æ¨î ®¡

í«¥ªâà®®¬ á¯¥ªâà¥ ¨ á¯¨®¢ëå ¢®§¡ã¦¤¥¨ïå. �¥-
« ªá æ¨®ë¥ ���-íªá¯¥à¨¬¥âë   ï¤à å 1H [5] ¨
13C [6,7] ¢ (BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Br ®¡ àã¦¨«¨

áãé¥áâ¢®¢ ¨¥ á¨«ìëå  â¨ä¥àà®¬ £¨âëå ª®àà¥-
«ïæ¨©. � æ¥«ìî ¢ëïá¥¨ï ¢«¨ï¨ï ç áâ¨ç®£® § ¬¥-
é¥¨ï  â®¬®¢Br  â®¬ ¬¨Cl   í«¥ªâà®ë¥ á¢®©áâ¢ 
íâ®£® á®¥¤¨¥¨ï ¬ë ¨áá«¥¤®¢ «  ¯®¢¥¤¥¨¥ á¯¨-
à¥è¥â®ç®© à¥« ªá æ¨¨ T1 ï¤¥à 1H ¢ ®à¬ «ì®¬

á®áâ®ï¨¨ ®à£ ¨ç¥áª®£® á¢¥àå¯à®¢®¤¨ª  (BEDT-
TTF)2Cu[N(CN)2]Br0.8Cl0.2.
�à¨áâ ««ë κ-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Br0.8Cl0.2 á

â¨¯¨çë¬ à §¬¥à®¬ 0.5 × 0.5 × 0.04 mm ¡ë«¨ ¯à¨£®-
â®¢«¥ë ¢ « ¡®à â®à¨¨ �.�.�£ã¡áª®£® ¢ �áâ¨âãâ¥

å¨¬¨ç¥áª®© ä¨§¨ª¨ ��� (�¥à®£®«®¢ª ). �¥â®¤¨ª 
á¨â¥§  ¨  ââ¥áâ æ¨¨ ®¡à §æ®¢ ®¯¨á   ¢ [4]. �§¬¥à¥-
¨ï ¯à®¢®¤¨«¨áì    ¡®à¥ á«ãç ©® ®à¨¥â¨à®¢ -
ëå ªà¨áâ ««®¢ Tc = 11.0±0.3 K ¨ ®¡é¥© ¬ áá®© ®ª®-
«® 15 mg. �à¥¬¥  á¯¨-à¥è¥â®ç®© à¥« ªá æ¨¨ T1

ï¤¥à 1H ¨§¬¥àï«¨áì á ¯®¬®éìî ¬®¤¥à¨§¨à®¢ ®£®

¨¬¯ã«ìá®£® á¯¥ªâà®¬¥âà  ��� SXP ä¨à¬ë Bruker
  ç áâ®â å ω0/2π = 54 ¨ 90 MHz. � ç¥¨ï T1 ®¯à¥-
¤¥«ï«¨áì ¯® ¢®ááâ ®¢«¥¨î á¨£ «  á¯ ¤  á¢®¡®¤®©

¯à¥æ¥áá¨¨ ¯®á«¥  áëé îé¥£® 90◦ ¨¬¯ã«ìá .
�¥¬¯¥à âãà ï § ¢¨á¨¬®áâì áª®à®áâ¨ á¯¨-à¥è¥-

â®ç®© à¥« ªá æ¨¨ ¯à®â®®¢ T−1
1 , ¨§¬¥à¥®©  

ç áâ®â å 54 ¨ 90 MHz, ¯®ª §     à¨á. 1. �

®¡« áâ¨ â¥¬¯¥à âãà T > 120 K áª®à®áâì à¥« ªá æ¨¨

¡ëáâà® ¢®§à áâ ¥â á â¥¬¯¥à âãà®© ¨ ¯à®å®¤¨â ç¥à¥§

¬ ªá¨¬ã¬ ¢¡«¨§¨ 270 K. � íâ®© ®¡« áâ¨  ¡«î¤ ¥âáï

§ ç¨â¥«ì ï ç áâ®â ï § ¢¨á¨¬®áâì T−1
1 . � ª®¥ ¯®-

¢¥¤¥¨¥ å à ªâ¥à® ¤«ï à¥« ªá æ¨¨, ®¡ãá«®¢«¥®©
¬®¤ã«ïæ¨¥© ¬¥¦êï¤¥à®£® ¤¨¯®«ì-¤¨¯®«ì®£® ¢§ ¨-
¬®¤¥©áâ¢¨ï â¥à¬¨ç¥áª¨  ªâ¨¢¨à®¢ ë¬ ¤¢¨¦¥¨¥¬

 â®¬®¢. � â®çª¥ ¬ ªá¨¬ã¬  T−1
1 ç áâ®â  íâ®£® ¤¢¨-

¦¥¨ï ¯à¨¡«¨§¨â¥«ì® á®¢¯ ¤ ¥â á ç áâ®â®© ���

ω0. �â¬¥â¨¬, çâ® ¯®¤®¡®¥ ¯®¢¥¤¥¨¥ T−1
1 ¢ ®¡« áâ¨

â¥¬¯¥à âãà T > 120 K  ¡«î¤ «®áì ¨ ¢ ¤àã£¨å

¨áá«¥¤®¢ ëå ®à£ ¨ç¥áª¨å ¯à®¢®¤¨ª å   ®á®¢¥

BEDT-TTF [8–13]. �® á¢ï§ ® á â¥à¬¨ç¥áª¨  ªâ¨¢¨-
à®¢ ë¬¨ ª®«¥¡ ¨ï¬¨ ª®æ¥¢ëå íâ¨«¥®¢ëå £àã¯¯

¢ ¬®«¥ªã« å BEDT-TTF. �¥à£¨ï  ªâ¨¢ æ¨¨ íâ®£®

¤¢¨¦¥¨ï, ®æ¥¥ ï ¨§  è¨å íªá¯¥à¨¬¥â «ìëå

¤ ëå ¢ à ¬ª å â¥®à¨¨ �«®¬¡¥à£¥ –� àá¥«« –� -
ã¤  [14], á®áâ ¢«ï¥â Ea/kB = 1800± 200 K.
� ®¡« áâ¨ 12 < T < 120 K áª®à®áâì á¯¨-

à¥è¥â®ç®© à¥« ªá æ¨¨ ¯à ªâ¨ç¥áª¨ ¥ § ¢¨á¨â ®â

ω0. � íâ®© ®¡« áâ¨ â¥¬¯¥à âãà ¬®«¥ªã«ïà®¥ ¤¢¨¦¥-
¨¥ ”§ ¬®à®¦¥®”   èª «¥ ç áâ®â ���, ¨ ¯®¢¥¤¥¨¥
T−1

1 ¤®«¦® ®¯à¥¤¥«ïâìáï ¢§ ¨¬®¤¥©áâ¢¨¥¬ ï¤¥àëå

á¯¨®¢ á í«¥ªâà®®© á¨áâ¥¬®©. �¡é¥¥ á®®â®è¥¨¥,
á¢ï§ë¢ îé¥¥ T−1

1 á ¬¨¬®© ç áâìî ¤¨ ¬¨ç¥áª®©

á¯¨®¢®© ¢®á¯à¨¨¬ç¨¢®áâ¨ χ(q, ω) í«¥ªâà®®© á¨-
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áâ¥¬ë, ¨¬¥¥â ¢¨¤

T−1
1 =

γ2kBT

2µ2
B

∑
q

|Aq|
2 Imχ(q, ω0)

ω0
, (1)

£¤¥ γ — ï¤¥à®¥ £¨à®¬ £¨â®¥ ®â®è¥¨¥, µB —
¬ £¥â® �®à , Aq — äãàì¥-ª®¬¯®¥âë á¢¥àåâ®ª®-
£® ¢§ ¨¬®¤¥©áâ¢¨ï ¬¥¦¤ã ï¤¥àë¬¨ ¨ í«¥ªâà®ë¬¨

á¯¨ ¬¨. �«ï «®ª «ì®£® ¨ ¨§®âà®¯®£® á¢¥àåâ®ª®£®
¢§ ¨¬®¤¥©áâ¢¨ï ¨ á« ¡® ¢§ ¨¬®¤¥©áâ¢ãîé¨å í«¥ª-
âà®®¢ § ¢¨á¨¬®áâ¨ ®â q ¢ (1) ¥áãé¥áâ¢¥ë, ¨

áª®à®áâì à¥« ªá æ¨¨ ¬®¦¥â ¡ëâì § ¯¨á   ¢ ä®à¬¥

¬®¤¨ä¨æ¨à®¢ ®£® á®®â®è¥¨ï �®àà¨£¨

T−1
1 =

πhγ2kBT

µ2
B

A2χ2
sF, (2)

£¤¥ χs — áâ â¨ç¥áª ï á¯¨®¢ ï ¢®á¯à¨¨¬ç¨¢®áâì,
F — ä ªâ®à ãá¨«¥¨ï [15]. �«ï âà¥å¬¥àëå ¨

ª¢ §¨¤¢ã¬¥àëå ¯à®¢®¤¨ª®¢ F 6 1 [15,16]. �®à-
à¨£®¢áª®¥ ¯®¢¥¤¥¨¥ áª®à®áâ¨ á¯¨-à¥è¥â®ç®© à¥-
« ªá æ¨¨ (T−1

1 ∝ Tχ2
s) å à ªâ¥à® ¤«ï ®¡ëçëå

¬¥â ««®¢. � ª®¥ ¯®¢¥¤¥¨¥ T−1
1  ¡«î¤ «®áì â ª¦¥

¤«ï ®à£ ¨ç¥áª¨å á¢¥àå¯à®¢®¤¨ª®¢ (BEDT-TTF)2X
á X = I3 ¨ Cu(NCS)2 [8–10,17]. �¤ ª® ¤«ï á¨áâ¥¬ë á

X = Cu[N(CN)2]Br ¡ë«¨ ®¡ àã¦¥ë § ç¨â¥«ìë¥

®âª«®¥¨ï ®â ª®àà¨£®¢áª®£® ¯®¢¥¤¥¨ï T−1
1 [5].

�¥«¨ç¨  (T1T )−1 ¤«ï íâ®© á¨áâ¥¬ë ¨¬¥¥â å®à®è®

¢ëà ¦¥ë© ¬ ªá¨¬ã¬ ¢¡«¨§¨ 45 K, â®£¤  ª ª χs
¢ ¤ ®© ®¡« áâ¨ ®¡ àã¦¨¢ ¥â «¨èì á« ¡ãî ¬®®-
â®ãî § ¢¨á¨¬®áâì ®â â¥¬¯¥à âãàë [18]. �®¤®¡ë¥

®âª«®¥¨ï ®â ª®àà¨£®¢áª®£® ¯®¢¥¤¥¨ï ¬®£ãâ ¡ëâì

á¢ï§ ë á áãé¥áâ¢®¢ ¨¥¬ á¨«ìëå á¯¨®¢ëå ª®à-
à¥«ïæ¨©  â¨ä¥àà®¬ £¨â®£® â¨¯ . �á«¨ á¨áâ¥¬ 

¡«¨§ª  ª ¯¥à¥å®¤ã ¢  â¨ä¥àà®¬ £¨â®¥ á®áâ®ï¨¥

á ¢®«®¢ë¬ ¢¥ªâ®à®¬ Q, ®á®¢®© ¢ª« ¤ ¢ áã¬¬ã ¯®
q ¢ (1) ¡ã¤ãâ ¢®á¨âì ç«¥ë á q ≈ Q,   ¢ª« ¤ ç«¥®¢
á q ≈ 0 ¡ã¤¥â ®â®á¨â¥«ì® ¬ «ë¬. � íâ®¬ á«ãç ¥

�¨á. 1. �¥¬¯¥à âãà ï § ¢¨á¨¬®áâì áª®à®áâ¨

á¯¨-à¥è¥â®ç®© à¥« ªá æ¨¨ ¯à®â®®¢ ¢

(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2Br0.8Cl0.2   ç áâ®â å 54 (1 )
¨ 90 MHz (2 ).

�¨á. 2. �¥¬¯¥à âãà ï § ¢¨á¨¬®áâì (T1T )−1 ¤«ï ¯à®â®®¢

¢ á®¥¤¨¥¨ïå (BEDT-TTF)2X á X = Cu[N(CN)2Br (1 ) ¨
Cu[N(CN)2]Br0.8Cl0.2 (2 ).

¬®¦® ®¦¨¤ âì § ç¨â¥«ì®£® ã¢¥«¨ç¥¨ï T−1
1 ¯®

®â®è¥¨î ª ª®àà¨£®¢áª®¬ã ¢ª« ¤ã. �®¤®¡®¥ ã¢¥-
«¨ç¥¨¥ T−1

1 , ®¡ãá«®¢«¥®¥  â¨ä¥àà®¬ £¨âë¬¨
á¯¨®¢ë¬¨ ª®àà¥«ïæ¨ï¬¨, à¥ «¨§ã¥âáï â ª¦¥ ¤«ï

ï¤¥à Cu ¢ àï¤¥ ®ªá¨¤®¢ ¢ëá®ª®â¥¬¯¥à âãàëå á¢¥àå-
¯à®¢®¤¨ª®¢ [19].

�  à¨á. 2 ¯à¥¤áâ ¢«¥ë â¥¬¯¥à âãàë¥ § ¢¨á¨-
¬®áâ¨ (T1T )−1 ¤«ï á®¥¤¨¥¨© (BEDT-TTF)2X á

X=Cu[N(CN)2]Br0.8Cl0.2 ¨ Cu[N(CN)2]Br ¢ ¨â¥à¢ «¥
â¥¬¯¥à âãà 15–110 K. �à ¢¥¨¥ ¤ ëå ¤«ï ¤¢ãå á®-
¥¤¨¥¨© ¯®ª §ë¢ ¥â, çâ® ¯à¨ ç áâ¨ç®¬ § ¬¥é¥¨¨

 â®¬®¢ Br  â®¬ ¬¨ Cl ¬ ªá¨¬ã¬ (T1T )−1, á¢ï§ ë©
á® á¯¨®¢ë¬¨ ª®àà¥«ïæ¨ï¬¨, ¢®§à áâ ¥â ¯®  ¬¯«¨-
âã¤¥ ¨ ¥§ ç¨â¥«ì® á¬¥é ¥âáï ¢ áâ®à®ã ¨§ª¨å

â¥¬¯¥à âãà. �â® á¢¨¤¥â¥«ìáâ¢ã¥â ® à®áâ¥  â¨ä¥à-
à®¬ £¨âëå á¯¨®¢ëå ª®àà¥«ïæ¨© ¯à¨ § ¬¥é¥¨¨

¡à®¬  å«®à®¬. � ª¨¬ ®¡à §®¬, ã¦¥ ¯à¨ ç áâ¨ç®¬

§ ¬¥é¥¨¨ ¡à®¬  å«®à®¬ ¤  ï á¨áâ¥¬  ¯à¨¡«¨¦ -
¥âáï ª ¯¥à¥å®¤ã ¢  â¨ä¥àà®¬ £¨â®¥ á®áâ®ï¨¥,
ª®â®àë© à¥ «¨§ã¥âáï ¤«ï á®¥¤¨¥¨ï á å«®à¨¤ë¬

 ¨®®¬.

�¢â®àë ¯à¨§ â¥«ìë �.�.�£ã¡áª®¬ã §  ®¡áã¦¤¥-
¨¥ à¥§ã«ìâ â®¢.

� ¡®â  ¢ë¯®«¥  ¯à¨ ä¨ á®¢®© ¯®¤¤¥à¦ª¥

�®áá¨©áª®£® ä®¤  äã¤ ¬¥â «ìëå ¨áá«¥¤®¢ ¨©

(¯à®¥ªâ 96-02-16518).
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