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図 1 TbB4 の結晶構造（左）と 
Shastry-Sutherland 格子（右） 
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図 2 各共鳴周波数における NMR 磁場掃引スペク

トル及び拡大図（インセット）。 
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1. はじめに 

Shastry-Sutherland 格子とは反強磁性相互作用 J’
で形成された二次元正方格子に、幾何学的に反強磁

性対角相互作用 J を導入した格子である。特に S=1/2
の場合においては、交換相互作用の比 J’/J が小さい領

域で、J で結ばれた S=1/2 二量体（ダイマー）がスピン一

重項を形成し、系の基底状態が厳密にそれらスピン一

重項の直積として表せることが示されている[1]。近年こ

れを実現した初めての系として SrCu2(BO3)2 が発見され、

Shastry-Sutherland が示した通りの基底状態が確認され

た こ と で 良 く 知 ら れ る よ う に な っ た [2] 。 ま た 、

Shastry-Sutherland 格子では、ダイマー間に強いフラスト

レーションが働いているためにダイマーが強く局在する

ことを反映して、印加磁場によって誘起されたスピン三

重項が Wigner 格子を形成することに伴う磁化プラトー

が発現することが期待される。実際、SrCu2(BO3)2 にお

いて多数の磁化プラトーが観測され[3]、また強磁場

NMR 測定によって実際にスピン三重項の Wigner 格子

が形成されていることが観測された[4]。 
最近、RB4 (R=Rare-Earth)の系においても磁性イオ

ンが Shastry-Sutherland 格子を形成していることが見い

だされ、盛んに研究が行われている。特に本研究で対

象とする TbB4 では強磁場磁化過程において９段ステッ

プの磁化ジャンプが観測され、非常に興味が持たれて

いる系である[5]。しかしながら、4f 電子系 RB4 では軌道

角運動量が残るために磁気モーメントは大きくなり（Tb3+

では J=6, gJ =3/2, Msat=9 µB）、また磁気相互作用も伝導

電子を介した RKKY 相互作用によるものと考えられるの

で、観測された９段の磁化ジャンプは SrCu2(BO3)2 で観

測された多数の磁化プラトーとは異なる起源であること

が考えられる。一つの可能性として、Shastry-Sutherland
格子が持つフラストレーションに起因していることが期待

される。実際に TbB4 では TN1=44 K 及び TN2=24 K で逐

次の磁気相転移を起こし、フラストレーションの存在を示

唆している。しかしながら、零磁場での磁気構造は

Matsumura らによる中性子散乱実験で容易面型のノン

コリニア構造であることが示されている[6]ものの、磁場

中での磁気構造の変化は全くわかっていない。 
我々は TbB4 における磁化ジャンプに伴う磁気構造

の変化を探るために、単結晶試料を用いた強磁場

NMR 測定を始めた。 
 

2. 実験 
試料は FZ 法によって作製された約 3×3×0.5mm の

単結晶を用い、磁場を c 面に垂直に印加（磁化困難軸

方向）して、東北大金研強磁場センター20T 超伝導マグ

ネットを用い、第一磁化ジャンプの見られる HC ≈16.5T

の前後 14～17T において 11B-NMR スペクトル及びスピ

ンスピン緩和時間 T2 の測定を行った。 
本試料はシュブニコフ・ド・ハース振動が観測される

ほど純良であり、伝導性が高いため、単結晶試料では



14 15 16 17190

200

210

220

230

240

1

2

3

H (T)

ω
 (M

H
z)

TbB411B-NMR
H//c-axis

ω = γ (H + ∆Η)
γ=13.66(MHz/T)
∆Η= − 0.1(T)

M
 (µ

B /f.u.)

図 3 スペクトルの重心位置シフト（サイト II の中心線位

置）の磁場依存性。 
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図 4 古典的双極子－双極子相互作用による 11B サイト

における Tb3+の作る磁場。r12<40Å の範囲で和を計算し

た。但し、 0̂h は印加磁場方向の単位ベクトル。 

図 5 Matsumura らによる容易面型ノンコリニア構造

をベースに uniform に 1µB の磁化（//c-axis）が出て

いるスピン構造を仮定して双極子磁場を計算した結

果（赤線）。観測スペクトルは青線。サイト I, IV のみ

が再現されている。 
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表皮効果によって NMR 励起パルスが排除されてしまい、

S/N 比は著しく劣化する。本研究では十分な積算時間

を取ることでこれに対処した。 
 
3. 結果 

各共鳴周波数を 195～230MHz まで変えて測定した

磁場掃引スペクトルを図 2 に示す。磁化ジャンプの磁場 

HC よりも低磁場では 11B 核の電気四重極相互作用

（I=3/2）を反映した 11νQ/11γ=500 Oe 程度の三本のピーク

分裂（強度比 3:4:3）を一つのセットとすると、異なる超微

細場を受けた 4 つのサイト（I～IV）が分離して観測され

た（図 2 挿入図）。磁場を上げて行くと、HC近傍ではこれ

らの構造は消え、ブロードな単一ピークとなる。しかしな

がら、スペクトルの重心位置（サイト II の中心のピーク）

は、臨界磁場の上下で大きな変化はなく、小さな一定の

シフト(K<1%)に留まる（図 3）。 
なお、スピンスピン緩和時間 T2 は印加磁場と共に急

激に短くなる。Hc 近傍ではサイト II の T2 は 10µs 以下と

なり信号強度は著しく減少する。特にサイト IV では

15.5T で 5µs を切り、それ以上の磁場では I～III のサイ

トのみが観測される。 

これらのスペクトルの振る舞いを説明するために、

Tb3+の磁気モーメントが 11B サイトに作る dipole 磁場を

計算した。古典的な双極子－双極子相互作用テンソル

を仮定した上で、Tb3+の磁気構造についてはいくつか

のパターンについて、図 4 に示すような“dipole-sum”を

計算し、得られた共鳴線位置のセットに対して、四重極

相互作用による分裂を 11νQ/11γ=500 Oe と仮定して、さら

に適当なガウシアン(FWHM≈260Oe)でコンボリュートす

ることで、観測スペクトルとの一致を調べた。 
まず、Matsumura らによる零磁場での中性子散乱に

よって提唱された容易面型ノンコリニア構造[6]を仮定す

ると、サイト I, II, III のみが再現された。一方、NMR の測

定磁場における一様磁化の値（M ≈1µB）を考慮して、ス

ピンを c 軸方向に一様に傾かせた構造を考えると、図 5
に示すようにサイト I, IV のみが再現される。以上の結果

を単純にまとめると、H//c の磁場中（H<Hc）における磁

気構造は、空間的に一様ではなく、二つの構造の重ね

合わせとなっている可能性がある。 
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