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HIMAC NIRS in Chiba 800 MeV/A
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Polarizer beam line

OSAKA II
Exp. port

Neutralizer Reionizer

LASER

+

TRIUMF/ISAC Polarizer Beamline

: Coil
: Positive or negative ion
: Neutral atom

: Polarized ion
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β線角度分布：W(θ) = 1 + AP cosθ

θ = 0

θ = π

P = P0 P = 0

β線

β-NMR 原理
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ΔAP =
R - 1
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NMR spectra
 12B in various metals

金属中の電子バンド構造
       ----- NMR スペクトルのシフト------

10-3ナイトシフト：K



金属結晶中不純物のナイトシフト

K =  ΔH
H0

 =  8π
3
µB

2  ρ
↑

0,  E( ) -  ρ
↓

0,  E( ){ }dEEF

∫  / H0

原子核位置での電子状態
密度を反映する。

第一原理計算との比較に
よりバンド構造の詳細を
明らかにする。

ナイトシフト：K

Fermi energy

Density of states

 (T1T)-1 =(8/9)hkB γn
2 γe

2 ρ↑(0,EF) ρ↓(0,EF)
スピン格子緩和時間：T1

コリンハの関係：(T1T)K2 = 一定
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Pt 中不純物のナイトシフト K

K =ΔH/ H0 = µB2 ∫EF{ρ↑(0,E) - ρ↓(0,E)}dE/H0

 (T1T)-1 =(8/9)hkB γn
2 γe

2 ρ↑(0,EF) ρ↓(0,EF)



Pd 中 12B, 12N のナイトシフト
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第一原理計算 (KKR 法) との比較 Theory Exp.

RIKEN (RIBF)
RCNP (upgrade)



強磁性体中の超微細磁場

Hhf = µB2 ∫EF{ρ↑(0,E) - ρ↓(0,E)}dE

 (T1T)-1 =(8/9)hkB γn
2 γe

2 ρ↑(0,EF) ρ↓(0,EF)

Bhf in NiBhf in Fe



Bhf for 8Li in Ni

第２サイトは動きやすい

２ヶ所に止まる

＝間隙位置



Nd2Fe14B  (NEOMAX)





不純物サイト同定



双極子幅と結晶内のイオンのインプランテーション位置

ホスト核の磁気モーメント

双極子磁場

NMR線幅に影響を与える

不純物サイト決定



Al 単結晶中不純物のNMRスペクトル
8Li 12N



TiO2 (ルチル) 中不純物の電場勾配



四重極相互作用による分裂

ν0
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H ≠ 0
eqQ = 0
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eqQ ≠ 0

hν0
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ν1 ν2
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β-NQR





Multi-rf β-NMR/NQR

eqQ/h
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TiO2 中 13,19O の電場勾配

19O; H0 // c

H0 // <110>

19O

13O; H0 // c

O

O

O；酸素置換位置

?

?

?

?  ; 格子間隙位置？



TiO2 単結晶中 12B, 12N の NMR
12B (I = 1, T1/2 = 20 ms)

12N (I = 1, T1/2 = 11 ms)

Ti 置換位置  90%

格子間隙位置 10%

O 置換位置　 50%

格子間隙位置 50%



12B in TiO2角度依存
12B in TiO2 <001>

<100>

θ

12B



EFG prediction for TiO2
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Vyy
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Exp.
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動的挙動



固体中希ガス元素の挙動

35Ar in KBr



TiO2 中 N の動的挙動

光触媒作用の可視光応答化

N in TiO2 is

Stable ? or Diffusive ?

N ドープ
（O 置換）

可視領域~ 3 eV
 (UV)

TiO2 バンドギャップ

R. Asahi et al., Science 293 (2001) 269
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TiO2中12N の偏極の温度依存性

12

10

8

6

4

2

0

Po
la

ri
za

tio
n 

(%
)

1000900800700600500400300
T (K)

12N in TiO2 (c // H0)
site I; 酸素置換位置

 H0 = 0.73 T
 H0 = 0.5 T
 H0 = 0.35 T

 
site II; 格子間隙位置

 H0 = 0.73 T
 H0 = 0.5 T
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原子ジャンプによるスピン格子緩和



Fitting 結果
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Behavior of substituted N atoms

12N

1. Jumps between substitutional sites ?

2. Motion of defects around substituted 12N atoms ?

related with O vacancy diffusion; Ea > 2 eV
×

○
It is not clear that what kind of defect is
responsible for 1/T1.

<ωQ
2>1/2 = 20 kHz

Ea  = 1 eV



Behavior of interstitial N atoms

Interstitial 12N atom might be
diffusive along the c axis.

<ωQ
2>1/2  ̃ static quadrupole field

Ea  = (1.0 ± 0.2) eV
ν0  = (1×109 – 1×1013) s–1

 ̃2.8 MHz

charge state; (predicted by Ogura et al.)

N3–  (O sub.)
N–     (Int.) ← smaller



TiO2（ルチル）中不純物の拡散係数

10-15
10-14
10-13
10-12
10-11
10-10
10-9
10-8
10-7
10-6
10-5
10-4
10-3

D 
(c

m
2 /s)

3.02.52.01.51.00.50.0

103/T (K–1)

N (int.)

Fe // c

Li // c



Si 中 B の動的挙動

Lattice constant a = 5.43 Å 

B

Si Lattice

T. Izumikawa et al.

・p 型シリコン生成

・B イオンインプラ
ンテーション



NMR Spectrum at Larmor Frequency

Substitutional B



β-NQR Spectrum

3種類の共鳴線
１．鋭い共鳴　→　置換位置(Bs)
２．四重極分裂した共鳴　→ <111>対称位置(Bns)
                eqQ/h = 364 +- 7 kHz
３ ．νL近傍に広がった共鳴　→ 　 Ｂ ｘ 　

Frequency

Bs

Bs

Bx

Bns

Wide modulation
Bs+Bx

Bns



Temperature Dependence of Polarization Change
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室温付近で偏極が観
測されなくなってい
る原因は、速いスピ
ン格子緩和のためと
わかる。

Spin-Lattice Relaxation of Bns



速い Spin-Lattice relaxation の原因

1. 核の周囲の電場勾配の揺動

2. 核の周囲の双極子場の揺動

× 29Si (m=-0.55mN) の存在比が小さい

3. 伝導電子との相互作用
× 伝導電子の密度が小さい

4. Boron 原子の拡散に伴う、低対称性を持つサイトによるトラップ
△ qの主軸の変化が説明できない

1 だけが、速い核偏極の緩和とqの主軸の変化を
　矛盾なく説明できる



B(Substitutional)-Si(interstitial) Model

Lattice constant a = 5.43 Å 

B

Si Lattice

Lattice constant a = 5.43 Å 

B

Siint

Tarnow, Europhys.Lett.16,449(91)

・Bond Center
・  Interstitial

ではなく
Bs-Sii pair が安定



局所的原子ジャンプ

   

E 1 2

Ea

x

ν = ν0 exp −
Ea
kT



 




格子欠陥の等価な位置を熱活性的にジャンプする。

Atomic Jump of Bns



Spin-Lattice Relaxation of Bns

◆　室温付近における、Ｂｎｓ （＜
１１１＞対称の欠陥）原子の偏極の
急激な減少は、揺動する電場によっ
て引き起こされる。

◆　欠陥原子は等価な位置間を熱的
にジャンプしている。
      その活性化エネルギーは
　 　 　0.45 ± 0.09 eV



BinGe

~1014 In (cm-3)



不純物準位



半導体中の浅い不純物準位

E = 13.6
ε2

m*
m

eV

a =  0.53
ε

m*/m Å

mh*/m < 1
εa ~115, εc ~250 @4 K

TiO2（ルチル）

(~ meV)

(10~100 Å)

超微細相互作用： Ahf ∝ |Ψe(0)|2

不純物核位置における超微細磁場：

Bhf ≤ ~ mT ??
β-NMR
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AP
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0.0120.0100.0080.0060.0040.0020.000
1/T (K–1)

 8Li in TiO2 (Sc)
 8Li in TiO2 (Nb)
 12B in TiO2 (Sc)

∝ exp(-Ea/kT)

~15 meV

~30 meV

~60 meV

Li, B 不純物によるドナー／アクセプター準位形成？



ISAC-3D

 SiC Target



Polarizer beam line

OSAKA II
Exp. port

Neutralizer Reionizer

LASER

σ+

TRIUMF/ISAC Polarizer Beamline

: Coil
: Positive or negative ion
: Neutral atom

: Polarized ion



20Na in ZnO

21Na in ZnO



21Na in TiO2



Polarization
relaxatiom



Relaxation 25Na in TiO2 @HIMAC


