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第１章 序論 

１-１. スピン軌道相互作用 

電子は原子核の周りを軌道運動しているが、これを電子と共に動く座標系から見ると原子核

が電子の周りを軌道運動しているように見える。正の電荷をもつ原子核の軌道運動は電子の

位置に磁場を生じさせるので、電子スピン磁気モーメント s との間にゼーマン相互作用が発

生する。軌道運動による磁場は軌道角運動量 l に比例するため、結果スピンと軌道が相互作

用していることとなる。この機構によって生じるのがスピン軌道相互作用

(spin orbital coupling interaction: SOC)である。スピン軌道相互作用ℋSOはディラック方程式か

ら導かれ電場𝑬が中心力場− 𝛁𝑉(𝑟)の場合 

  
ℋSO =

𝜇𝐵
𝑚
<
1

𝑟

𝑑𝑉

𝑑𝑟
> (𝒔 ⋅ 𝒍)  (1)   

と書ける。ここで𝜇𝐵はボーア磁子、𝑚 は電子の質量、<⋯>は量子力学的期待値を表す。 

ℋSOを考える系では L と Sはもはや良い量子数ではないため、このときの電子状態は全角運

動量 J=L+Sで指定され、異方的な交換相互作用を原因とするスピン液体や様々な多極子秩序

が現れる。例えば 5d電子を 1 つ含む酸化物では、結晶場による縮退が残る軌道自由度と、ス

ピン自由度が結合することで複雑な多極子秩序が起こることが指摘されている。 

  

１-２. 結晶場と基底状態 

注目するイオンが持つ電子は、周囲のイオンから静電ポテンシャルを受ける。これを結晶場

と呼ぶ。結晶場が加わると、全体のハミルトニアンは球対称から注目するサイトが持つ対称

へと対称性が低下する。一般に 4d、5d電子系は結晶場の効果が強く、スピン軌道相互作用よ

りも大きい。そのため、この系の基底状態を考える際はまず結晶場の効果を考え、その後ス

ピン軌道相互作用を取り入れるのが良い。 

酸素の八面体中に 5d電子を有する磁性イオンが位置する場合(結晶場𝑂ℎ)での基底状態につい

て考える。このとき五重に縮退した 5d 軌道は三重縮退(𝑡2𝑔)と二重縮退(𝑒g)に分裂する。ここ

で𝑡2𝑔軌道は𝑑𝑥𝑦、𝑑𝑦𝑧、𝑑𝑧𝑥軌道に対応し、𝑒𝑔軌道は𝑑𝑥2−𝑦2、𝑑3𝑧2−𝑟2軌道に対応している。 

5d 電子が 1つの場合𝑡2𝑔軌道を電子が 1つ占有することになる。ここで全 d軌道角運動量 Lを

𝑡2𝑔軌道空間に射影すると 

  𝑙𝑡2𝑔 = −𝑙𝑒𝑓𝑓 (2)   

となる。𝒍𝒆𝒇𝒇は軌道量子数が 1でスピンと逆方向に磁気モーメントを思っており、このときス

ピン軌道相互作用は 

 ℋSO = 𝜆 𝒍 ⋅ 𝒔 (3)   

 = −𝜆𝒍𝒆𝒇𝒇 ⋅ 𝒔 (4)   

と書くことが出来る。 
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合成角運動量を𝐽𝑒𝑓𝑓とするとエネルギー固有値𝐸𝐽𝑒𝑓𝑓は 

 
𝐸𝐽𝑒𝑓𝑓 = −

𝜆

2
[𝐽𝑒𝑓𝑓(𝐽𝑒𝑓𝑓 + 1) − 𝑙𝑒𝑓𝑓(𝑙𝑒𝑓𝑓 + 1) − 𝑠(𝑠 + 1)] (5)   

即ち、四重縮退した 

𝐸𝐽𝑒𝑓𝑓=3/2 = −
𝜆

2
 (6)   

と二重縮退した 

𝐸𝐽𝑒𝑓𝑓=1/2 = 𝜆 (7)   

である。よって酸素の八面体中に 5d 電子を有する磁性イオンが位置する場合の基底は𝐽𝑒𝑓𝑓 =

3/2 の四重縮退した状態となる。 

 

Fig.1  結晶場、SOCと基底状態 
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１-３. Ba2MgReO6 
本研究の対象物質であるBa2MgReO6の基礎物性について本節で述べる。 

１-３-１. 結晶構造 

Ba2MgReO6の結晶構造を Fig.2 に示す。[1] 

 

Fig.2  (a) ペロブスカイト構造と、(b) ダブルペロブスカイト構造 

Ba2MgReO6は(b)において A=Ba, B=Mg, B’=Re の物質である。 

Ba2MgReO6は空間群𝐹𝑚3
−

𝑚に属し、Fig.2 (b)に示したダブルペロブスカイト構造を持つ。ダブ

ルペロブスカイト構造は一般式ABB′O6で表され、ペロブスカイト構造ABO6の遷移金属原子 B

の位置に、2種類の原子が交互に配置された構造をもつ。ペロブスカイト構造を持つ物質は、

酸素イオンを介して遷移金属イオンが隣接しているため移動積分 t が大きく、一般的に金属

となる(例:BaOsO3、BaReO3)。それに対しBa2MgReO6が有するダブルペロブスカイト構造は遷

移金属イオンの局在性が高いため、移動積分 t は電子相関 U に比べ小さく、Mott 絶縁体とな

る傾向がある。本物質は 300 Kにおいて格子定数は 8.085(5) Åであり、6個の酸素イオンが形

成する正八面体の中心にRe6+イオンが存在する。Re6+イオンは 5d 電子を 1 個有し、Fig.1 で

示したように𝐽eff = 3/2 の四重縮退した状態を占有する。各原子サイトの Wycoff position、点

群を Table.1 に示す。 

Table.1 Ba2MgReO6の対称性に関するデータ 
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１-３-２. 比熱測定 

単結晶の熱容量 Cの温度依存性測定結果を Fig.3 に示す。[1] 

 

Fig.3 熱容量の温度依存性[1] 

(黒線) 𝐶/𝑇 。(赤線)格子からの𝐶/𝑇、高温領域をデバイ関数でフィットすることで求めた。 

(緑線)電子からの C/T、C/T からフォノンの寄与を差し引いた値。(青線)電子のエントロピー 

Fig.3 において緑線で示した電子系からの寄与を見ると𝑇𝑚=18 Kでの鋭いピークと𝑇𝑞=33 Kを

中心とした幅広い異常が確認できる。エントロピーは 300 Kにおいて Rln4 であり、低温で減

少する。これは高温で𝐽𝑒𝑓𝑓=3/2 の四重縮退した自由度が𝑇𝑞と𝑇𝑚の 2 段転移で解放されること

を意味している。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



7 

 

１-３-３. 磁化測定 

2 K において外部磁場 B を[001]、[111]、[110]方向にそれぞれ 0.1 T 印加して磁化の磁場依存

性を測定した結果を Fig.4 に示す。磁化は約 0.15 T で磁化が磁場方向に追随するヒステリシ

スを示した。7 Tにおいて磁化は B || [001]で 0.254 𝜇𝐵、B || [111]で 0.265 𝜇𝐵、B || [110]で 0.307 

𝜇𝐵となり容易軸が B || [110]であった。 

続いて外部磁場を 0.1 T印加した際の、磁化率と逆磁化率の温度依存性を以下のFig.5に示す。

磁化率は 80 K 以上で Curie-Weiss(CW)則に従う振舞いが確認され、転移温度𝑇𝑚=18 K で磁気

秩序が生じることが確認された。80~350 Kの温度領域で CW 曲線でフィッティングした結果

を以下の Table.2 に示す。有効磁気モーメントはスピンのみの場合の 1.73 𝜇𝐵に比べ大幅に減

少していることが確認された。SOC が強い場合磁化は2𝑠 − 𝑙𝑒𝑓𝑓 = 0である為、この結果から

磁気モーメントはスピンと軌道が強く結合することで減少し、かつ Reの d 軌道電子が酸素の

p 軌道電子と混成することで復活していると考えられる。また磁化率の温度依存性は強磁性

的な振る舞いであるが、CW 温度𝑇𝑐wは負の値であり、反強磁性相互作用が支配的であること

を示している。そのため磁気秩序相は反強磁性相互作用と強磁性相互作用が複雑に絡んだ磁

気構造を持つことが示唆されている。逆磁化率からは𝑇𝑚における転移の他に熱容量の温度依

存性で確認された転移点𝑇𝑞=33 Kにおいて、別の線形領域が出現するキンクが観測された。こ

れは磁気相互作用が四極子相互作用によって変化していることを示す結果である。 

 

 

 

Fig.4  磁化の磁場依存性[1] 
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Fig.5  (a)磁化率の温度依存性 (b) 逆磁化率の温度依存性[1] 

 

Table.2 CW フィット結果[1] 
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１-３-４. 磁気構造と構造ドメイン 

以上の先行研究の結果と、理論研究から提案された本物質の秩序状態について述べる。 

𝑇𝑞では四極子転移に伴い、結晶の対称性が立方晶から正方晶系に歪み、その結果

[100],[010],[001]方向に主軸を持つ正方対称な構造ドメイン(X, Y, Z ドメインとする)が生じる

ことが指摘されている。𝑇𝑚以下の磁気秩序相では磁化曲線の振舞いを説明できる磁気構造と

して Fig.6に示すような傾角反強磁性( canted antiferromagnetic order : CAF )が実現することが

提案された[1] [2] [3]。Z ドメインを例にとってこの構造を説明したい。Z ドメインでは磁化は

(001)面に存在する。Fig.6 に示すように副格子磁化は<110>に対して対称に±𝜙傾いた方向を向

く。ここで<110>は 4つの等価な方向を持つため、零磁場の下では 4個の磁気ドメインを形成

する。各磁気ドメインは<110>方向にネット磁化𝜇𝑛𝑒𝑡を有するため、磁場を印加すると磁気ド

メインの選択が生じる。<110>にネット磁化を持つこの傾角反強磁性の出現には軌道状態に依

存するスピン間相互作用が深く関わっていることが理論研究[3]によって予想されており、四

極子転移により現れる秩序構造の同定が望まれている。本物質同様にスピン軌道相互作用の

強いダブルペロブスカイト構造を持つBa2NaOsO6は𝜙 = 67°となる傾角反強磁性であること

が実験によって確認されている[4][5]。本物質に関してはこれらに関する直接的な実験証拠はこ

れまで観測されておらず、秩序構造の同定が望まれていた。 

  

Fig.6  Zドメインの磁気構造 

(a) 斜視図 (b) ab 面への投影図[1][2]。ネット磁化𝜇𝑛𝑒𝑡が[110]を向く磁気ドメイン構造を描いている。磁気

構造の明確化のため Ba原子は省略している。 

１-４. 本研究の目的 

本研究ではBa2MgReO6単結晶の
17O-NMR測定による実験を行った。本実験の目的は 17O核に

生じる内部磁場を解析することで反強磁性相における磁気構造を決定し、 𝑇𝑞における電子状

態の変化を 17O 核の超微細結合定数や電場勾配テンソルの変化により明らかにすることであ

る。 
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第２章 測定 

２-１. 測定手法:NMR 

核磁気共鳴(NMR:Nuculer Magnetic Resonance)は原子核の磁気モーメントが示す共鳴現象であ

る。この章では主に電子集団の振る舞いを研究する固体物理学に広く応用されている NMRを

用いた測定法の原理について解説する。 

２-１-１. ゼーマン分裂と核磁気共鳴 

原子核の角運動量をℏ𝑰とすると核磁気モーメントは 

 𝝁 = 𝛾ℏ𝑰 (8)  

とあらわせる。 γは両者の間の比例定数であり磁気回転比と呼ばれる。静磁場𝑯𝟎中での核ス

ピンのハミルトニアンは 

 ℋ = −𝝁 ⋅ 𝑯𝟎 (9)  

 = −𝛾ℏ𝑰 ⋅ 𝑯𝟎 (10)  

となる。磁場方向に z 軸をとり、𝐼𝑧の固有値 m を用いれば磁気量子数 mの原子核のエネルギ

ー固有値は 

 𝐸𝑚 = −𝛾ℏ𝐻0𝑚 (11)  

と表すことができる。このように外場が存在しないとき磁気量子数に依らず縮退していた原

子核のエネルギーが、静磁場によって解けることをゼーマン分裂と呼ぶ。また式(9)の核スピ

ンと磁場の相互作用をゼーマン相互作用と呼ぶ。ここに 

 𝜔 = 𝛾𝐻0 (12)  

の周波数を持つ磁場を静磁場に垂直にかけることで隣り合うエネルギー準位間の遷移が起こ

る。これが最も簡単な核磁気共鳴測定法の起源の説明である。 

 

２-１-２. 核スピン歳差運動 

前節で説明した現象をより正確に理解するために、静磁場中の角運動量の時間変化について

考える。角運動量についてのハイゼンベルグの運動方程式は 

 

𝑑ℏ𝑰

𝑑𝑡
= 𝑖[𝓗, 𝑰] (13)  

 

となる。また角運動量成分間には交換関係 

 [𝐼𝑥, 𝐼𝑦] = 𝑖𝐼𝑧, [𝐼𝑦, 𝐼𝑧] = 𝑖𝐼𝑥, [𝐼𝑧, 𝐼𝑥] = 𝑖𝐼𝑦 (14)  

が成り立つので 

 𝑑ℏ𝑰

𝑑𝑡
= γℏ𝑰 × 𝑯𝟎 (15)  
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が導かれる。この式(15)は古典力学の運動方程式における角運動量の時間変化がトルクに等し

いという結果を表しているため、量子力学と古典力学は同じ結果を与える。スピン波動関数

について期待値をとると 

 𝑑𝑴

𝑑𝑡
= 𝛾𝑴×𝑯𝟎 

(𝑴 = ℏγ < 𝑰 >) 

(16)  

となる。なおここではMを一個のスピンの期待値として定義したが、多数のスピンからなる

集団に関しては巨視的な磁化と考えてよい。ここで実験室系に対して原点を共有し、ある軸

のまわりに一定の角速度で回転する回転座標系を考える。以降 

回転軸に平行で大きさが角速度に等しいベクトルをω 

回転座標系の X,Y,Z軸それぞれの単位ベクトルを i,j,k 

実験室系の x,y,z 軸それぞれの単位ベクトルを𝒆1, 𝒆2, 𝒆3 

磁化𝑴 = 𝒊𝑀x + 𝒋𝑀𝑦 + 𝒌𝑀𝑧とした。磁化の時間変化は 

 𝑑𝑴

𝑑𝑡
= 𝒊

𝑑𝑀𝑥
𝑑𝑡

+ 𝒋
𝑑𝑀𝑦

𝑑𝑡
+ 𝒌

𝑑𝑀𝑧
𝑑𝑡

+ 𝑀𝑥
𝑑𝒊

𝑑𝑡
+ 𝑀𝑦

𝑑𝒋

𝑑𝑡
+ 𝑀𝑧

𝑑𝒌

𝑑𝑡
 (17)   

 𝑑𝑴

𝑑𝑡
=
𝛿𝑴

𝑑𝑡
+ (𝝎 ×𝑴) (18)   

となる。式(18)の第一項 
𝛿𝑴

𝑑𝑡
≡  𝒊

𝑑𝑀𝑥

𝑑𝑡
+ 𝒋

𝑑𝑀𝑦

𝑑𝑡
+ 𝒌

𝑑𝑀𝑧

𝑑𝑡
は回転座標系で見た磁化の運動を意味して

いる。この式と式(16)から回転系での磁化の運動が 

 𝛿𝑴

𝑑𝑡
= 𝛾𝑴× (𝑯0 +

𝝎

𝛾
) (19)   

と表せる。すなわち回転系では静磁場𝑯𝟎に見かけの磁場𝝎/𝛾が加わった有効磁場𝑯eff = 𝑯0 +

𝝎/𝛾下での運動とみなすことができる。特に𝝎 = −𝛾𝑯𝟎を選ぶと磁化は回転系で静止し、実験

室系に戻ると角速度−𝛾𝑯𝟎で静磁場の周りを回転(Larmor precession)することになる。静磁場に

垂直でωで回転する磁場𝑯1を加えると式(16)において𝑯0 → 𝑯𝟎 +𝑯𝟏で置き換えた式が成立

する。このとき回転座標系から見ると𝑯𝟎、𝑯𝟏はどちらも静止しているため、回転系の Z軸を

𝑯𝟎方向、X軸を𝑯𝟏方向にとり、𝝎 = −𝛾𝑯𝟎を選ぶことで有効磁場は𝑯𝟏に等しくなる。したが

って静磁場下で磁化に回転磁場を印加すると磁化は X 軸のまわりをγ𝑯𝟏の周波数で回転し、

一定周期で磁化は静磁場と反転した状態となる。これはラビ振動と呼ばれる現象である。以

上が前節で述べたエネルギー準位間の遷移現象の原理となる。 

 

２-１-３. 緩和と FID 

NMR 信号を観測する最も簡単な方法は静磁場中で熱平衡状態にあり磁場方向に磁化をもつ

スピン系に共鳴条件を満たす振動磁場を𝛾𝐻1𝑡𝜃 =
π

2
で決まる時間𝑡θの間だけパルス的に印加す

る方法である。実際に核磁気共鳴を観測する手法の概念図を Fig.7 に示す。 
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Fig.7  NMRの観測法[6] 

(a) 試料と静磁場・交流磁場の配置 

(b) 振動磁場と回転磁場の対応 

(c) FID 信号 

 

図中 z 軸方向に静磁場を印加し、試料の入ったコイルに交流電流を印加する。電流によって

生じる実際の磁場は回転磁場ではなく x方向に成分を持つ振動磁場であるが、Fig.7-(b)に示す

ように振動磁場は xy面内で逆方向に回る回転磁場に分解する事ができ、片方は共鳴条件を満

たすため振動磁場でも共鳴現象を起こすことができる。なお分解したもう一方の回転磁場は

回転系から見ると 2ωのとても速い速度で回転しているため、共鳴現象に影響を与えない。

𝛾𝐻1𝑡𝜃 = 𝜋/2を満たすパルス磁場は𝜋/2の角度に相当するラビ振動を引き起こす。以降これを

𝜋/2パルスと呼ぶ。𝜋/2パルスの直後、磁化は Y軸を向いている。振動磁場を切った後の磁化

は回転系では静止しているが実験系では磁場に垂直な面内で歳差運動をしている。このよう

な磁化の回転をコイル中での誘導起電力として検出できる。 

磁場が完全に静的で一様であれば、歳差運動は永久に続き信号は減衰しないが、実際には多

数の原子核が感じる磁場の値には分布があり、また時間的に揺らいでいる。そのため個々の

原子核の歳差運動の位相に分布が生じ信号が減衰する。これを横緩和(コヒーレンス緩和)と

呼び、横緩和によって観測されるNMR信号を自由誘導減衰(FID:Free Induction Decay)と呼ぶ。 

外部磁場と局所磁場の分布関数を𝑃(𝐻)とすると FID信号は分布した関数の重ね合わせとして 

 𝑉(𝑡) = 𝑃(𝐻)cos ∫ (𝛾𝐻𝑡) 𝑑𝐻 (20)   

と表すことができる。このとき局所磁場の分布を𝛿ℎとすると、式(20)は1/𝛾𝛿ℎ程度の時間で減

衰する振動を表す。またこの式は FID信号の時間依存性が局所磁場分布の Fourier 変換によっ

て与えられるという関係を表している。すなわち NMR 実験によって得られた FID 信号に逆

Fourier 変換をすることによって局所磁場の分布を知ることができる。局所磁場の分布により

生じるコヒーレンス性の破れに関する特徴的時間を静的な横緩和時間𝑇2
∗と呼ぶ。また、熱浴

との相互作用があるために磁化が初期状態へと戻ることを縦緩和と呼び、縦緩和が起こり、

磁化が初期状態へと戻るまでの特徴的時間を縦緩和時間𝑇1と呼ぶ。 
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２-１-４. Spin Echo 

FID 測定における難点の一つとして測定のために入射したパルス波によるノイズ(リンギン

グ)の影響を受けてしまうことが挙げられる。この影響を受けない測定方法として考案された

方法が Spin Echo 法である。Spin Echo法の原理を Fig.8に示す。 

まず FIDと同様に X軸方向のπ/2パルスを印加すると磁化は Y方向を向く(Fig.8 (a))、その後

十分時間がたった後の磁化の XY 成分の位相が一様分布して FID 信号は消失している。この

ときの局所磁場と FID信号の逆 Fourier変換の対応を Fig.8 (b)に示す。 

この図において 1,2は負の局所磁場に対応し磁化の位相が遅れるが、3,4は正の局所磁場に対

応し位相が進んでいる。その後、時間𝜏の後πパルスを Y軸方向に印加する。このπパルスは

磁化を X軸周りに反転させる機能を持つ(Fig.8 (c))。これによりさらに時間τ秒後に磁場が再

収束し、π/2パルス直後の磁化が Y 軸方向を向いた状態が再現される(Fig.8 (d))。その結果生

じるのが Spin Echo 信号であり、リンギングの影響を受けずに測定する事が出来る。これら一

連の流れにおける NMR信号を Fig.8 (e)に、FID信号から得られる局所磁場の分布を Fig.8 (f)

に示す。 

 

   

  

 

Fig.8  Spin Echo 測定法の原理 

(a)~(d) Spin Echo 法における磁化の古典的描象 

(e)NMR signal (f)FID 信号の逆 Fourier 変換 
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局所磁場の分布が静的であればスピンエコー信号のピークはτをいくら大きくしても減衰す

ることはないが、局所磁場が時間的に変動する場合はπパルスの前後で局所磁場の平均値が

異なるために時刻 2τにおいて位相が完全に戻らず、一般にその強度は 2τの関数として減衰

することになる。この減衰に関して特徴的な時間𝑇2は横緩和に関する特徴時間であるために

前節の𝑇2
∗と同様に「横緩和時間」と呼ばれるが、局所磁場の時間変動によるスピンエコー信

号の減衰であることを強調するため「スピンエコー緩和時間」とも呼ばれ、動的な横緩和時

間を表している。 

 

 

 

２-１-５. NMRスペクトルと物質の内部構造 

先に説明したように NMR 測定では局所磁場の分布を観測することが可能である。この節で

は実際に物質の内部構造がスペクトルに具体的にどのような影響を与えるかを述べる。 

 

⚫ 超微細相互作用によるスペクトルへの影響 

この節では核スピンと電子の磁気モーメントとの磁気的な相互作用について考える。この相

互作用は超微細相互作用と呼ばれ、磁気双極子相互作用やフェルミの接触相互作用等が含ま

れる。注目するサイトの原子核スピンを𝑰、k番目の電子の磁気モーメントを𝒔、これらの間の

超微細相互作用テンソルを𝑨𝒉𝒇
𝒌 とすると超微細相互作用ℋhfは 

 
ℋhf = −Σ

k
𝛾ℏ𝑰 ⋅ 𝑨𝒉𝒇

𝒌 ⋅ 𝑺𝒌 (21)   

 = −− 𝛾ℏ𝑰 ⋅ 𝑯𝒉𝒇 (22)   

と書ける。ここで超微細磁場𝑯𝒉𝒇は電子の磁気モーメントが注目する原子核に作り出す磁場で

ある。超微細磁場の影響を受けた NMRスペクトルは外部磁場𝑯𝒆𝒙のみが原子核に影響を与え

る場合から周波数がシフトする。このときの周波数は 

 𝜔 = 𝛾|𝑯𝒆𝒙 +𝑯𝒉𝒇| (23)   

 = γ(1 + 𝐾)𝐻𝑒𝑥 (24)  

と書くことができる。ここで K は外部磁場𝑯𝒆𝒙に対して𝑯𝒉𝒇の大きさを表すパラメーター

Knihgtシフト Kは次のように定義されている。 

 
𝐾 ≡

|𝑯𝒆𝒙 +𝑯𝒉𝒇| − |𝑯𝒆𝒙|

|𝑯𝒆𝒙|
 (25)   
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⚫ 核周囲の静電ポテンシャルによる影響 

原子核の大きさ(~10−12)は電子の広がり(~10−8)に比べて十分小さいので、原点に原子の中心

があると仮定すれば、静電ポテンシャル𝑉(𝒓)は原点付近で展開すると 

 
𝑉(𝒓) ≅ 𝑉(0) + Σ

𝑗
𝑥𝑗 (

𝜕𝑉

𝜕𝑥𝑗
)
𝑟=0

+
1

2
Σ
i,j
𝑥𝑖𝑥𝑗 (

𝜕2𝑉

𝜕𝑥𝑖𝜕𝑥𝑗
)
𝑟=0

+⋯ (26)   

となる。この静電ポテンシャルによるハミルトニアンは原子核の電荷分布を𝜌(𝒓)とすると 

 ℋ𝑒𝑠 = ∫ 𝜌(𝒓)𝑉(𝒓)𝑑𝒓 (27)   

 
≅ 𝑉(0)∫ 𝜌𝑑𝑣 + Σ

i
𝑉𝑖∫ 𝑥𝑖𝜌𝑑𝑣 +

1

2
Σ
i,j
∫ 𝑥𝑖𝑥𝑗𝜌𝑑𝑣 +⋯ 

[∵ Vi ≡ (
𝜕𝑉

𝜕𝑥𝑗
)
𝑟=0

, 𝑉𝑖,𝑗 = (
𝜕2𝑉

𝜕𝑥𝑖𝜕𝑥𝑗
)
𝑟=0

] 

(28)   

となる。式(28)において第一項は定数であり、第二項は電荷分布が回転楕円体であり、電気双

極子能率を持たないため 0となる。第三項は電気四重極子相互作用ℋ𝑞と呼ばれる。スピン角

運動量 1以上では磁気量子数によって電荷分布の異方性が存在するために、ℋ𝑞によってスペ

クトルが変化する。ウィグナーエッカルトの定理などを用いると、電場勾配の主値𝑉𝑧𝑧、𝑉𝑥𝑥、

𝑉𝑦𝑦、核の四極子モーメント Qを用いて 

 
ℋ𝑞 =

𝑒𝑄

6𝐼(2𝐼 − 1)
{𝑉𝑧𝑧(3𝐼𝑧

2 − 𝐼2) + 𝑉𝑥𝑥(3𝐼𝑥
2 − 𝐼2) + 𝑉𝑦𝑦(3𝐼𝑦

2 − 𝐼2)} (29)   

 
= 𝐴{(3𝐼𝑧

2 − 𝐼2) +
1

2
𝜂(𝐼+

2 + 𝐼−
2)} (30)   

と書ける。ここで 

 
𝐴 ≡

𝑒2𝑞𝑄

4𝐼(2𝐼 − 1)
 (31)   

 
𝜂 ≡

𝑉𝑥𝑥 − 𝑉𝑦𝑦

𝑉𝑧𝑧
 (32)   

 𝑒𝑞 = 𝑉𝑧𝑧 (33)   

とした。𝜂は非対称パラメーターである。外部磁場𝐻𝑒𝑥が印加されている場合は、四極子相互

作用ℋ𝑞とゼーマン相互作用ℋ𝑧が共存する。磁場の印加方向を z軸に取り、電場勾配の主軸の

なす角度を𝜃とおくと、軸対称(𝜂 = 0の場合) 

 ℋ𝑧 = −𝛾ℏ𝐼𝑧𝐻𝑒𝑥 (34)   

 
ℋ𝑞 = 𝐴[

1

2
(3 cos2 𝜃 − 1){3𝐼𝑧 − 𝐼(𝐼 + 1)}

+
3

2
sin 𝜃 cos 𝜃 × {𝐼𝑧(𝐼+ + 𝐼−) + (𝐼+ − 𝐼−)𝐼𝑧}

+
3

4
sin2 𝜃 (𝐼+

2 − 𝐼−
2) 

(35)   

である。 
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特にℋ𝑧>>ℋ𝑞の場合、ℋ𝑧に対するℋ𝑞の一次の摂動効果を考えると NMR周波数は𝜔𝑧をゼーマ

ン周波数として 

 
𝜔𝑚 = 𝜔𝑧 +

3

2

𝐴

ℏ
 (3 cos2 𝜃 − 1)(2𝑚 − 1) (36)   

と書ける。 

 

２-２. 試料と NMR装置 

試料はフラックス法を用いて作成された単結晶試料を東京大学物性研究所廣井研究室平井助

教より提供して頂いた。 

本測定に用いた NMR測定回路のブロックダイアグラムを Fig.9に示す。 

 

Fig.9  NMR測定回路のブロックダイアグラム 

NMRプローブは共振回路となっている。パルスはシグナルジェネレータの周波数をこの回路

の共振周波数に合わせ入射、パワーアンプによって増幅して共振回路へ送った。NMR信号は

プリアンプ及びメインアンプで増幅され、クロスダイオード A,B(デュプレクサ―)によりそれ

ぞれ NMR信号の送信部への侵入とパルス信号の受信部への侵入を防いだ。増幅された NMR

信号を位相敏感検出器(PSD:Phase Sensitive Detecter)でパルス信号と掛け合わた。ここで NMR

信号の周波数を𝜔𝑁、パルス信号を𝜔、生じた位相差を𝛼とすると 2つの信号の掛け合わせは 

 sin𝜔𝑁𝑡 × sin(𝜔𝑡 + 𝛼)

= −
1

2
[cos{(𝜔𝑁 +𝜔)𝑡 + 𝛼} + cos{(𝜔𝑁 −𝜔)𝑡 − 𝛼} 

(37)   

となっている。以上により得られた𝜔𝑁 −𝜔をローパスフィルタ(LPF)を用いた後に出力するこ

とで NMR信号を得た。 
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第３章 結果と考察 

３-１. 無秩序相 

３-１-１. スペクトルと帰属 

外部磁場𝐻𝑒𝑥を[001]方向に印加して 17O-NMR測定を行った。150Kにおける NMR スペクトル

を Fig.10に示す。 

 

 

 

Fig.10  150Kにおける NMRスペクトル(𝐻𝑒𝑥 ∥ [001]) Fig.11 ReO6の模式図 

 

Fig.10に示した実験結果から 10本の NMRスペクトルが観測された。このうち赤線は 40.239  

MHz のスペクトルを中心として 288 kHz の間隔で、青線は 40.454 MHz のスペクトルを中心

として 144 kHzの間隔で 5本ずつ生じていることが確認された。これらのスペクトルの帰属

について考える。2章に示したように NMRスペクトル𝜔𝑚は 

 
𝜔𝑚 = 𝛾𝐻 +

3

2

𝐴

ℏ
 (3 cos2 𝜃 − 1)(2𝑚 − 1) (38)   

で表される。一般に 17O 核の場合𝛾 = 5.7718497  [MHz/T]、四重極モーメント−0.256 ×

10−22  [cm−2]、核磁気モーメント I=5/2である。Fig.11にReO6八面体の模式図を示す。図中 6

つの酸素サイトの内Ox、Oy、Ozと名付けた 3つの酸素サイトは互いに異なる磁場を受け、残

りの 3 サイトは Re を中心としてOx、Oy、Ozと反転対称性を持つためそれらの受ける磁場は

Ox、Oy、Ozと等しい。また外部磁場を(11
−

0)面に印加した場合はOx、Oyが受ける磁場は一致す

る。よってOx、OyとOz核が起源となる 2 本の NMR スペクトルが生じ、またそれらが 5 本に

四重極分裂すると考えられる。また𝐻𝑒𝑥 ∥[001]において、各酸素サイトの電場勾配の主軸と磁

場印加方向はOx、Oyが90°、Ozが0°である為、四重極分裂幅はOz: Ox、Oy=2:1 であると考えら

れる。以上の考察より赤線がOzに、青線がOx、Oyに帰属するスペクトルであるとわかる。 
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３-１-２. 温度依存性と超微細構造 

無秩序相において𝐻𝑒𝑥を[001]方向に印加し NMRスペクトルの温度依存性を測定した。その結

果を Fig.12に示す。なお、150 K以下のスペクトルはセンターラインのみを表示した。 

 

Fig.12  無秩序相における NMRスペクトルの温度依存性 (𝐻𝑒𝑥 ∥ [001]) 

110 K 以下はセンターラインのみを示している。 

Fig.12より、降温と共に赤で示したスペクトル(OZ)は負に、青で示したスペクトル(OX、OY)は

正にシフトしていることが確認できる。Fig.5(a)に示した磁化率を用いて温度を内部変数とし

て KnightShift を磁化率に対してプロットした結果(K-x plot)を Fig.13 に示す。 

 

Fig.13  𝐾 − 𝑥 plot (𝐻𝑒𝑥 ∥ [001]) 
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K-x plot の解析するために超微細結合テンソルについて考える。常磁性相において 17Oの点群

対称性は4𝑚 .𝑚であり𝑎、b、c 軸それぞれに対し 4回回映対称性を有しているので主軸と結晶

軸が一致する。そのためシフトテンソルも結晶軸の主軸𝑎、b、c を用いて、Fig.11 におけるOz

サイトの超微細結合テンソル𝑨𝒛は 

 

 

𝑨𝒛 = (
𝐴𝑎 0 0
0 𝐴𝑏 0
0 0 𝐴𝑐

) (39)   

と表すことができる。ここで𝐴𝑐は各
17O サイトの主軸と平行な磁場に対する超微細結合定数

𝐴∥である。また𝐴𝑎,𝑏は主軸と垂直な磁場に対する超微細結合定数𝐴⊥であり、対称性から値は

一致する。そこで𝐴∥、𝐴⊥を用いて𝑨
𝒛を書き直すと 

 

𝑨𝒛 = (

𝐴⊥ 0 0
0 𝐴⊥ 0
0 0 𝐴∥

) (40)   

となる。また 17O の点群対称性は4𝑚 .𝑚であるためOx、Oyサイトの超微細結合テンソル𝑨𝒙、

𝐀𝐲はそれぞれ 

 

𝑨𝒙 = (

𝐴∥ 0 0

0 𝐴⊥ 0
0 0 𝐴⊥

) (41)   

  

𝑨𝒚 = (

𝐴⊥ 0 0
0 𝐴∥ 0

0 0 𝐴⊥

) (42)   

と表される。常磁性相において内部磁場𝐻𝒉𝒇とナイトシフト𝑲は第２章で示したように 

 𝐻𝒉𝒇 = 𝑲 ⋅ 𝑯𝑒𝑥 = 𝑨 ⋅ 𝜒𝑯𝑒𝑥 (43)   

の関係が成り立つため外部磁場を[001]方向に印加した場合Ox,y、Ozサイトのナイトシフトは 

 
𝑲𝒙,𝒚 ⋅ 𝑯𝒆𝒙 = 𝑨

𝒙,𝒚 ⋅ 𝜒𝐻𝑒𝑥 (
0
0
1
) = 𝐴⊥𝜒𝐻𝑒𝑥 

⇔  𝐾𝑋,𝑌/𝜒 = 𝐴⊥ 

(44)   

  
𝑲𝒛 ⋅ 𝑯𝒆𝒙 = 𝑨

𝒛 ⋅ 𝜒𝐻𝑒𝑥 (
0
0
1
) = 𝐴∥𝜒𝐻𝑒𝑥 

⇔ 𝐾𝑧/𝜒 = 𝐴∥ 

(45)   

となる。以上をもとに Fig.13 より、𝑇 > 36 𝐾の温度領域に対して直線でフィッティングした

傾きから各超微細結合定数を求めると𝐴∥=-7.00 [T/𝜇𝐵] 、𝐴⊥=0.958 [T/𝜇𝐵]であった。即ち各酸

素サイトの主軸に平行な方向に磁場が印加された場合、垂直な方向に印加した場合と比較す

ると約 7倍の内部磁場が加わる非常に異方性の強い状態であることがわかる。 
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これは原子核磁気モーメントと双極子相互作用しているスピンと軌道磁気モーメントの状況

を考えることで説明できる。常磁性相において外部磁場を[001]方向に印加した場合 Re の 5d

電子は Fig.14 に示す𝐽𝑧 = 3/2の電子状態をとり、周囲の酸素の p 軌道と混成して分子軌道を

形成していると考えられる。このとき軌道磁気モーメントは c 軸上の酸素サイトにのみ磁場

と反平行に寄与し、その他のサイトには影響しない。次に酸素スピンの双極子磁場について

考える。ab 面内の酸素には磁場に対し平行に双極子磁場が生じていることがわかる。それに

対し c 軸上の酸素サイトは内部磁場が負の向きに生じていることがわかる。以上のことから

𝐴∥が正、𝐴⊥が負であり、また𝐴∥の絶対値が𝐴⊥に比べ大きかったと考えられる。 

 

 

Fig.14  𝑗𝑧 = 3/2と周囲の酸素の電子状態の模式図 

(緑矢印) 軌道磁気モーメントの方向 

(赤矢印) スピン磁気モーメントの方向 
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３-２. 秩序相 

３-２-１. 温度依存性 

外部磁場𝐻𝑒𝑥を[111]方向に印加して 17O-NMR測定を行った。40 K以下の NMR スペクトルの

温度依存性を Fig.15に、センターラインの NMR周波数の温度依存性を Fig.16 に示す。Fig.15

において常磁性相(T >33K)では 1本の鋭いピークをもつスペクトルが観測された。これは𝐻𝑒𝑥

を[111]方向に印加した場合、点群対称性 4m.m である各酸素サイトに生じる内部磁場は等価

であり、かつ四極子相互作用による分裂が生じなくなる角度(MagicAngle)である為である。 

磁気秩序が生じた場合、磁化は外部磁場に追随しなくなり、各酸素サイトOX、OY、OZが受け

る磁場の大きさは異なり分裂が生じると考えられる。それに対し実験結果は、四極子転移温

度𝑇𝑞 = 33 K付近からスペクトルが 3本に分裂していき、磁気転移温度𝑇𝑚=18 K付近では分裂

等の異常が生じず各 NMR 周波数が一定の値に近づく様子を示した。この結果は𝑇𝑚ではなく

𝑇𝑞において磁気構造が形成されたことを示唆している。また NMR 周波数が一定の値に近づ

いたのは磁化が飽和と対応していると考えられる。 

同様に外部磁場を[001]、[110]方向に印加して 30 K以下の温度領域で 17O-NMR 測定を行った

結果を Fig.17に示す。これらの磁場印加方向に関しても𝐻𝑒𝑥||[111]の場合と同様に、𝑇𝑞 = 33 K

付近でスペクトルが分裂していき𝑇𝑚で一定の周波数に近づく様子が確認され、𝑇𝑞で磁気構造

が生じていることが示唆された。 

 

Fig.15  40 K以下における NMRスペクトルの温度依存性 (𝐻𝑒𝑥 ∥ [111]) 
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Fig.16  40 K以下における NMR周波数の温度依存性 (𝐻𝑒𝑥 ∥ [111]) 

 

 

Fig.17  30 K以下における NMRスペクトルの温度依存性 

(a) 𝐻𝑒𝑥 ∥ [001]、(b) 𝐻𝑒𝑥 ∥ [110] 
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秩序相におけるスペクトルの帰属と秩序構造について考察する。第 1 章で示したように、こ

の物質の磁気秩序構造は Fig.18-(a)のような CAF が提案されており、その際に副格子磁化 M

の和である強磁性モーメント𝝁𝒏𝒆𝒕が秩序ベクトルに垂直な面内の<110>方向に生じると予想

されている。今、𝝁𝑛𝑒𝑡 ∥ [110]の場合に各酸素サイトが受ける磁場について考える。 

 

 

 

Fig.18 磁気構造 

(a) 傾角反強磁性構造[1] (b)副格子磁化α周囲の模式図 (c)副格子磁化β周囲の模式図 

Fig.18-(b),(c)は副格子磁化α、βから影響を受ける酸素サイトの模式図である。Ox、Oy、Ozは

それぞれ互いにα、βから異なる内部磁場を受ける。ただし Z ドメイン( 𝑸 ∥ (001) )の場合、

αがOxに生じさせる磁場とβがOyに生じさせる磁場、αがOyに生じさせる磁場とβがOxに生

じさせる磁場、αとβがOzに生じさせる磁場は一致する。そのため内部磁場の違いから Z ド

メインのときは 3 本、それ以外の場合は 6 本の NMR スペクトルが生じることになる(付録参

照)。H=7 T を(11
−

0)面の様々な方向に印加すると、ゼーマン利得の観点から各磁場印加方向

において選択される構造・磁気ドメインは𝜃に依存して以下のように選択される。 

 −35.3° ≤ 𝜃 ≤ 0° : ( Xドメイン, 𝜇𝑛𝑒𝑡 || [011] ) , ( Yドメイン, 𝜇𝑛𝑒𝑡 || [101] ) 

 0° ≤ 𝜃 ≤ 54.7° : ( Xドメイン, 𝜇𝑛𝑒𝑡 || [011] ) , ( Yドメイン, 𝜇𝑛𝑒𝑡 || [101] ) 

 54.7° ≤ 𝜃 ≤ 125.3° : ( Zドメイン, 𝜇𝑛𝑒𝑡 || [110] ) 

 125.3° ≤ 𝜃 ≤ 180° : ( Xドメイン, 𝜇𝑛𝑒𝑡 || [011] ) , ( Yドメイン, 𝜇𝑛𝑒𝑡 || [101] ) 

以上の考察から𝐻𝑒𝑥||[111]の場合、秩序相で 3本のスペクトルが生じたことが説明できる。次

に実際に𝐻𝑒𝑥||[111]における 3本の NMR周波数を計算した。その結果を Fig.19に示す。 
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ここで副格子磁化が、それらの和である強磁性モーメント𝝁𝒏𝒆𝒕となす角度(canting angle)を𝜙と

し、また𝝁𝒏𝒆𝒕の大きさは磁化測定(Fig.4)により得られた飽和磁化から求め、常磁性相と同じ超

微細結合テンソルを用いて計算した。 

 

 

Fig.19  NMR周波数の canting angle依存性 

(黒線) 実験結果 

 

Fig.19から実験結果と完全に一致するような𝜙は存在しないことがわかる。四極子秩序が生じ

た場合、Re イオンの電子状態の変化に伴って超微細結合テンソルも変化する為、この不一致

は常磁性相の超微細結合テンソルを用いたことが原因であると考えられ、四極子秩序を支持

する結果である。 
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３-２-２. 角度依存性 

磁気秩序相である 10 K で磁場 H=7 T を(11
−

0)面の様々な方向に印加して 17O-NMR スペクト

ルを測定した。Fig.20にスペクトルの角度依存性を、Fig.21 に NMR周波数の角度依存性を示

す。ここで角度𝜃は磁場印加方向と c 軸の成す角を指す。図中実線は𝜙 = 30°とし、超微細結

合テンソルに常磁性相の値を用いて NMR 周波数を計算した結果である。ゼーマン利得の観

点からネット磁化の方向が切り替わる角度における分裂の様子等定性的な振る舞いは実験結

果と一致しており、定量的には一致しないことがわかった。これは前項で述べたように四極

子転移によって構造が変化したことにより、超微細結合定数が変化した為であると考えられ

る。なお今回の共振回路の最低周波数は 28 MHz付近であったため、𝑓 − 𝛾𝐻𝑒𝑥= -12 MHz付近

までの測定までしか行えなかった。𝜃 = 0° (𝐻𝑒𝑥||[001])近傍でスペクトルの本数が 5 本であっ

たのは測定可能周波数より低周波にスペクトルが存在したためであると考えられる。今後𝜃 =

0°近傍の低周波スペクトルを観測することで、四極子転移後の超微細結合定数と共に、傾角

反強磁性の副格子磁化がネット磁化𝜇𝑛𝑒𝑡となす角度𝜙の決定が期待される。 

これらの磁気秩序相における NMR 測定の角度依存性実験結果は、先行研究によって提案さ

れた𝑇𝑞に伴う構造ドメインの出現と傾角反強磁性の実現を支持しており、𝑇𝑞が四極子転移で

あることを支持する結果と言える。 

 

 

Fig.20  NMRスペクトルの角度依存性 
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Fig.21  NMR周波数の角度依存性 

(点) 実験結果。(実線) 常磁性相における超微細結合テンソルを用いて𝜙 = 30°とした場合の計算結果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

𝐻𝑒𝑥 || [001] 𝐻𝑒𝑥 || [111] 𝐻𝑒𝑥 || [111
−

] 
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３-２-３. 磁場依存性 

26 Kで外部磁場𝐻𝑒𝑥を[001]方向に 7 T、9 T、11 T印加し NMR測定を行った。また 5 Kで同じ

方向に磁場𝐻𝑒𝑥を 7 T、11T印加して NMR測定を行った。それらの結果を Fig.22 に示す。 

 

Fig.22  NMRスペクトルの磁場依存性 

(a) T=5 K、 (b) T=26 K 

Fig.22 よりスペクトルの本数は磁場に依存せず一定であることが確認された。また磁気秩序

相である 5 Kでは各スペクトルが磁場に依存せずほぼ一定であるが、𝑇𝑞 ≤ 𝑇 ≤ 𝑇𝑚である 26 K

ではスペクトルがシフトしていることが確認された。 

次に Fig.22の結果から得たピーク周波数の磁場依存性を Fig.23に示す。 

 

Fig.23   NMR周波数の磁場依存性 

(a) T=5 K、 (b) T=26 K 

Fig.23 の外挿した直線から、26 K では零磁場において全てのスペクトルの NMR 周波数が 0

に漸近するが、5 K では 0 にならないと考えられる。この結果は 5 K において自発磁化が存

在し、26  Kでは存在しないことを意味し、また𝑇𝑞 ≤ 𝑇 ≤ 𝑇𝑚における磁気秩序構造が外部磁

場によって誘起されたものであることを示している。 
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第４章 結論 
⚫ 電気四極子秩序と磁気秩序を起こすとされるダブルペロブスカイト構造物質

Ba2MgReO6の単結晶試料を用いて
17O-NMR 測定を行った。 

⚫ 四極子転移温度𝑇𝑞(= 33 K)においてスペクトルの分裂が確認された。𝑇𝑚(= 18 K)では

異常が見られないため、磁場を印加した場合𝑇𝑞から反強磁性構造が形成されること

が分かった。 

⚫ 磁気秩序相で外部磁場 Hex を(11
−

0)面に印加すると構造・磁気ドメインが特定の方向

(Hex||[111],Hex||[001],Hex||[111
−

 ])で切り替わり、さらに傾角反強磁性が現れることが

明らかとなった。これらの結果は𝑇𝑞において四極子秩序が起こるとする先行実験の

提案を支持するものである。 

⚫ 今後の展望として、今回の測定条件で観測出来なかった Hex||[001]近傍の低周波スペ

クトルを観測することで、傾角反強磁性の副格子磁化のネット磁化𝜇𝑛𝑒𝑡となす角度𝜙

と、四極子転移後の超微細結合定数の決定が期待される。 
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付録 
秩序相において外部磁場𝑯𝒆𝒙を(11

−

0)面内の様々な方向に印加した場合、各酸素サイトに生じ

る内部磁場を計算する。ここで副格子磁化Mは磁場印加方向に依らず一定であるとし、ま

たその大きさM は𝐻𝑒𝑥 ∥ [111]での磁化測定により得られた飽和磁化𝑀𝑠( 0.265 𝜇𝐵) を用いて 

 𝑀𝑠 = 𝑀 cos𝜙 sin 54.7° (46)   

 
∴ 𝑀 =

𝑀𝑠
cos𝜙 sin 54.7°

 (47)   

とした。外部磁場𝑯𝒆𝒙が[001]となす角度を、[001]から[111]に向かう方向を正として𝜃とおき 

 

𝑯𝒆𝒙 = 𝐻𝑒𝑥

(

 
 

1

√2 
sin𝜃

1

√2 
sin𝜃

cos 𝜃 )

 
 

 (48)   

とした。以降、各ドメインにわけて考える。 

⚫ Zドメイン 𝝁𝑛𝑒𝑡 ∥ [110] {54.7°(𝑯𝑒𝑥 ∥ [111]) ≤ 𝜃 ≤ 126°  (𝑯𝑒𝑥 ∥ [111
−

])} 

ZドメインにおけるOx、Oy、Ozサイトの超微細結合テンソルをそれぞれ 

 

𝑨𝑍𝑥 = (

𝐴𝑎∥
𝑍𝑥 0 0

0 𝐴𝑏⊥
𝑍𝑥 0

0 0 𝐴𝑐⊥
𝑍𝑥  

) (49)   

 

𝑨𝑍𝑦 = (

𝐴𝑎⊥
𝑍𝑦

0 0

0 𝐴𝑏∥
𝑍𝑦

0

0 0 𝐴𝑐⊥
𝑍𝑦
 

) 

 

(50)   

  

𝑨𝑍𝑧 = (

𝐴𝑎⊥
𝑍𝑧 0 0

0 𝐴𝑏⊥
𝑍𝑧 0

0 0 𝐴𝑐∥
𝑍𝑧 

) (51)   

とする。各副格子磁場𝑴±を Fig.24のように 

 

𝑴± =
𝑀

√2 
(
cos𝜙 ∓ sin𝜙
cos𝜙 ± sin𝜙

0

) 

 

(52)   

 

𝑴± = 𝐶 (
1∓ tan𝜙
1± tan𝜙

0

) 

(𝐶 ≡
𝑀𝑠

√2 sin54.7° 
) 

(53)   

とする。 
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今 ab面の正方対称性より 

 𝐴𝑎∥
𝑍𝑥 = 𝐴𝑏∥

𝑍𝑦
 (54)   

  𝐴𝑐⊥
𝑍𝑥 = 𝐴𝑐⊥

𝑍𝑦
  (55)   

  𝐴𝑏⊥
𝑍𝑥 = 𝐴𝑎⊥

𝑍𝑦
 (56)   

  𝐴𝑎⊥
𝑍𝑧 = 𝐴𝑏⊥

𝑍𝑧  (57)   

である。 

 

このとき各サイトに生じる超微細磁場𝑯𝒉𝒇は 

 

𝑯𝒉𝒇
𝒁𝒙± = 𝐶 (

𝐴𝑎∥
𝑍𝑥(1∓ tan𝜙)

𝐴𝑏⊥
𝑍𝑥(1± tan𝜙)

0

) (58)   

  

𝑯𝒉𝒇
𝒁𝒚±

= 𝐶 (
𝐴𝑏⊥
𝑍𝑥(1∓ tan𝜙)

𝐴𝑎∥
𝑍𝑥(1± tan𝜙)

0

) (59)   

  

𝑯𝒉𝒇
𝒁𝒛± = 𝐶 (

𝐴𝑎⊥
𝑍𝑧 (1∓ tan𝜙)

𝐴𝑎⊥
𝑍𝑧 (1± tan𝜙)

0

) (60)   

よって外部磁場とのベクトル和の大きさはそれぞれ 

 

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝒁𝒙±| =

|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃 + 𝐶𝐴𝑎∥

𝑍𝑥(1∓ tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑏⊥

𝑍𝑥(1± tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos 𝜃

|

|
 (61)   

  

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝒁𝒚±
| =

|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃 + 𝐶𝐴𝑏⊥

𝑍𝑥(1∓ tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑎∥

𝑍𝑥(1± tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos 𝜃

|

|
 

= |𝑯𝒕𝒐𝒕
𝒁𝒙∓| 

(62)   

 

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝒁𝒛±| =

|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑎⊥

𝑍𝑐 (1∓ tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑎⊥

𝑍𝑐 (1± tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos 𝜃

|

|
 (63)   

となる。 

 

 

 

 

Fig.24  Zドメイン 𝜇𝑛𝑒𝑡 ∥ [110] 模式図 
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⚫ Xドメイン 𝝁𝒏𝒆𝒕 ∥ [011] {0°(𝑯𝑒𝑥 ∥ [001]) ≤ 𝜃 ≤ 54.7° (𝑯𝑒𝑥 ∥ [111])}  

XドメインにおけるOx、Oy、Ozサイトの超微細結合テンソルを 

 

𝑨𝑋𝑥 = (

𝐴𝑎∥
𝑋𝑥 0 0

0 𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥 0

0 0 𝐴𝑐⊥
𝑋𝑥  

) (64)   

  

𝑨𝑋𝑦 = (

𝐴𝑎⊥
𝑋𝑦

0 0

0 𝐴𝑏∥
𝑋𝑦

0

0 0 𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦
 

) (65)   

  

𝑨𝑋𝑧 = (

𝐴𝑎⊥
𝑋𝑧 0 0

0 𝐴𝑏⊥
𝑋𝑧 0

0 0 𝐴𝑐∥
𝑋𝑧 

) (66)   

各副格子磁場𝑴±を Fig.25 

 

𝑴± =
𝑀

√2 
(

0
cos𝜙 ∓ sin𝜙
cos𝜙 ± sin𝜙

) (67)   

  

𝑴± = 𝐶 (
0

1∓ tan𝜙
1± tan𝜙

) 

(𝐶 ≡
𝑀𝑠

√2 sin54.7° 
) 

(68)   

とする。 

 

 

Fig.25  Xドメイン 𝝁𝒏𝒆𝒕 ∥ [011] 模式図 

今 bc面の正方対称性より 

 𝐴𝑏∥
𝑋𝑦
= 𝐴𝑐∥

𝑋𝑧 (69)   

  𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦
= 𝐴𝑏⊥

𝑋𝑧  (70)   

  𝐴𝑎⊥
𝑋𝑦
= 𝐴𝑎⊥

𝑋𝑧  (71)   

  𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥 = 𝐴𝑐⊥

𝑋𝑥 (72)   

である。このとき各サイトに生じる超微細磁場𝑯𝒉𝒇は 
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𝑯𝒉𝒇
𝑿𝒙± = 𝐶 (

0
𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥(1∓ tan𝜙)

𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥(1± tan𝜙)

) (73)   

  

𝑯𝒉𝒇
𝑿𝒚±

= 𝐶 (

0

𝐴𝑏∥
𝑋𝑦(1∓ tan𝜙)

𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦
(1± tan𝜙)

) (74)   

  

𝑯𝒉𝒇
𝑿𝒛± = 𝐶 (

0

𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦(1∓ tan𝜙)

𝐴𝑏∥
𝑋𝑦
(1± tan𝜙)

) (75)   

よって外部磁場とのベクトル和の大きさはそれぞれ 

 

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝑿𝒙±| =

|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑏⊥

𝑋𝑥(1∓ tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos𝜃 + 𝐶𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥(1± tan𝜙)

|

|
 (76)   

 

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝑿𝒚±

| =
|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑏∥

𝑋𝑦(1∓ tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos 𝜃 + 𝐶𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦(1± tan𝜙)

|

|
 (77)   

  

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝑿𝒛±| =

|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃 + 𝐶𝐴𝑐⊥

𝑋𝑦(1∓ tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos 𝜃 + 𝐶𝐴𝑏∥
𝑋𝑦(1± tan𝜙)

|

|
 (78)   

となる。 
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⚫ Xドメイン 𝑴𝒏𝒆𝒕 ∥ [011
−

] @ 125.3° (𝑯𝑒𝑥 ∥ [111
−

]) ≤ 𝜃 ≤ 180° (𝑯𝑒𝑥 ∥ [001
−

]) 

XドメインにおけるOx、Oy、Ozサイトの超微細結合テンソルを式(64)~(66)とし、各副格子磁

場𝑴±を Fig.26 

 

𝑴± =
𝑀

√2 
(

0
cos𝜙 ∓ sin𝜙

−cos𝜙 ∓ sin𝜙
) (79)   

  

𝑴± = 𝐶 (

0
1∓ tan𝜙

−1∓ tan𝜙
) 

(𝐶 ≡
𝑀𝑠

√2 sin54.7° 
) 

(80)   

とする。 

 

Fig.26  Xドメイン 𝝁𝒏𝒆𝒕 ∥ [011
−

] 模式図 

今 bc面の正方対称性より式(69)~(72)が成り立つ。このとき各サイトに生じる超微細磁場

𝑯𝒉𝒇は 

 

𝑯𝒉𝒇
𝑿𝒙± = 𝐶 (

0
𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥(1∓ tan𝜙)

𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥(−1∓ tan𝜙)

) (81)   

  

𝑯𝒉𝒇
𝑿𝒚±

= 𝐶 (

0

𝐴𝑏∥
𝑋𝑦(1∓ tan𝜙)

𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦
(−1∓ tan𝜙)

) (82)   

  

𝑯𝒉𝒇
𝑿𝒛± = 𝐶 (

0

𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦(1∓ tan𝜙)

𝐴𝑏∥
𝑋𝑦
(−1∓ tan𝜙)

) (83)   

である。 
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よって外部磁場とのベクトル和の大きさはそれぞれ 

 

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝑿𝒙±| =

|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑏⊥

𝑋𝑥(1∓ tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos𝜃 + 𝐶𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥(−1∓ tan𝜙)

|

|
 (84)   

  

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝑿𝒚±

| =
|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑏∥

𝑋𝑦(1∓ tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos𝜃 + 𝐶𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦(−1∓ tan𝜙)

|

|
 (85)   

  

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝑿𝒛±| =

|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃 + 𝐶𝐴𝑐⊥

𝑋𝑦(1∓ tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos 𝜃 + 𝐶𝐴𝑏∥
𝑋𝑦(−1∓ tan𝜙)

|

|
 (86)   

となる。 
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⚫ Xドメイン 𝝁𝒏𝒆𝒕 ∥ [01
−

1] @ −54.7° (𝑯𝑒𝑥 ∥ [1
−

1
−

1]) ≤ 𝜃 ≤ 0°(𝑯𝑒𝑥 ∥ [001]) 

XドメインにおけるOx、Oy、Ozサイトの超微細結合テンソルを式(64)~(66)とし、各副格子磁

場𝑴±を Fig.27 のように 

 

𝑴± =
𝑀

√2 
(

0
− cos𝜙 ± sin𝜙
cos𝜙 ± sin𝜙

) (87)   

  

𝑴± = 𝐶 (
0

−1± tan𝜙
1± tan𝜙

) 

(𝐶 ≡
𝑀𝑠

√2 sin54.7° 
) 

(88)   

とする。 

 

Fig.27  Xドメイン 𝝁𝒏𝒆𝒕 ∥ [01
−

1] 

 

 

今 bc面の正方対称性より式(69)~(72)が成り立つ。このとき各サイトに生じる超微細磁場

𝑯𝒉𝒇は 

 

𝑯𝒉𝒇
𝑿𝒙± = 𝐶 (

0
𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥(−1± tan𝜙)

𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥(1± tan𝜙)

) (89)   

  

𝑯𝒉𝒇
𝑿𝒚±

= 𝐶 (

0

𝐴𝑏∥
𝑋𝑦(−1 ± tan𝜙)

𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦
(1± tan𝜙)

) (90)   

  

𝑯𝒉𝒇
𝑿𝒛± = 𝐶 (

0

𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦(−1± tan𝜙)

𝐴𝑏∥
𝑋𝑦
(1± tan𝜙)

) (91)   
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よって外部磁場とのベクトル和の大きさはそれぞれ 

 

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝑿𝒙±| =

|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑏⊥

𝑋𝑥(−1± tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos𝜃 + 𝐶𝐴𝑏⊥
𝑋𝑥(1± tan𝜙)

|

|
 (92)   

 

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝑿𝒚±

| =
|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑏∥

𝑋𝑦(−1± tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos 𝜃 + 𝐶𝐴𝑐⊥
𝑋𝑦(1± tan𝜙)

|

|
 (93)   

  

|𝑯𝒕𝒐𝒕
𝑿𝒛±| =

|

|

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin 𝜃

𝐻𝑒𝑥

√2 
sin𝜃 + 𝐶𝐴𝑐⊥

𝑋𝑦(−1± tan𝜙)

𝐻𝑒𝑥 cos 𝜃 + 𝐶𝐴𝑏∥
𝑋𝑦(1± tan𝜙)

|

|
 (94)   

となる。 
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