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研究成果の概要（和文）：従来理論の改良により，第一原理的に金属磁性体の磁気構造を決定す

ることができる分子動力学理論を定式化し，この理論をMn3Ptに応用し，25Kにおいて実験結果

にほぼ一致するノンコリニアな磁気構造を見出した。Mn3Ptの電子状態計算から，非磁性状態の

Mn3PtはX点付近でフェルミ面近傍に平坦バンドを形成すること，d電子状態密度はサブピークを

形成し，その位置がフェルミ・エネルギーの位置と一致することを見出した。 

 
研究成果の概要（英文）：We have formulated the molecular dynamics theory which determines 
the magnetic structures of metals and alloys in a first principle manner by extending 
the previous theory. Application of this theory to Mn3Pt alloy at 25 K shows a noncollinear 
magnetic structure which is almost identical to that found in experiments. 
Electronic-structure calculations on Mn3Pt reveals the formation of a flat band around 
the X point near the Fermi surface, and it is found that the nonmagnetic density of states 
of the d electron has a sub peak the location of which coincides with that of the Fermi 
energy.   
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１．研究開始当初の背景 
(1) 磁気相互作用の競合やフラストレーシ
ョンのある磁性体においては，一般に複雑な
磁気構造が現れる。これらの磁気構造を決定
し，その物理的起源を明らかにすることは磁

性研究の基本的課題の一つである。遍歴電子
磁性体では，金属に特有の複雑な長距離強磁
性・反強磁性相互作用，フェルミ面，および
スピンのスクリーニング等が複合的に絡ん
でくるために，従来の絶縁体模型では見られ



ない新しい物理的機構に基づく磁気構造，ス
ピングラス，ノンコリニア磁性，多段磁気相
転移，スピン液体等の複雑で特異な磁性が出
現することが期待される。しかしながら，こ
れらの多様な磁気構造と磁性は電子状態と
磁気相互作用の詳細に依存するために，現象
の直感的な把握が難しく，磁気構造を決定す
るための理論的方法論は確立されていない。 
(2) このような状況の中，梯とその共同研究
者達は，汎関数積分法に基づく有限温度金属
磁性理論から出発して，単位胞に数百個の磁
性原子をもつ遍歴電子磁性体の磁気構造を
決める分子動力学理論を提案した[1]。この
理論はこれまで，γ-Mn，Fe-Mn 合金，Fe-Cr
合金，γ-Fe 等の磁気構造計算に応用され，
従来のバンド理論では説明できなかった
様々な新しい側面が明らかにされた。しかし
ながら，磁気構造予言に関する理論の信頼性
を高めて幅広い応用を可能にするためには，
これまでの経験的タイトバインディング
（TB）ハミルトニアンに基づく理論を改良し，
その定量性と汎用性を高める必要があった。 
(3)Mn3Pt規則合金はCu3Au型の結晶構造をも
ち，fcc結晶の角の位置と面心位置をPt原子
とMn原子が，それぞれ，占有している。この
とき，面心位置にあるMn原子は，８個の正三
角形から構成される正八面体構造を形成す
る。最隣接のMn磁気モーメント間には反強磁
性相互作用がはたらくために，Mn3Pt規則合金
は正八面体構造上に形成された三次元フラ
ストレート系とみなすことができる。中性子
散乱実験によると，Mn3Ptはネール温度 475K
において常磁性相からフラストレートした
コリニアな反強磁性相に二次転移し，さらに
400Kにおいてノンコリニアな反強磁性相へ
と一次転移する[2]。Mn3Ptと同じCu3Au型の結
晶構造をもつMn3RhとMn3IrもMn3Ptと同様の三
次元フラストレート系とみなされる[3,4]。
Mn3RhとMn3Irの場合は，ネール温度以下にお
いてMn3Ptで観測されているのと同様なノン
コリニアな反強磁性相が観測されるが，コリ
ニアな反強磁性相は観測されない。Mn3Ptおよ
びその類似物質であるMn3RhとMn3Irについて
は，これまでに遍歴電子磁性理論の立場から
の理論解析がなされたことがない。これらの
物質において，電子状態の詳細，遍歴電子系
特有の長距離磁気相互作用，磁気モーメント
の可変性が，幾何学的フラストレーションと，
どのように絡み合い，ノンコリニアな磁気構
造をもたらすのか，また，Mn3Ptにおいてのみ
観測されるコリニア相の物理的起源は何か，
等の興味ある問題については未解決のまま
残されていた。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究の第一の目的は，経験的ハミルト
ニアンに基づくこれまでの理論を改良して，

TB-LMTO ハミルトニアンに基づく第一原理分
子動力学・磁気構造理論を構築することであ
る。 
(2) 本研究の第二の目的は，第一原理分子動
力学理論をフラストレート型反強磁性合金
として近年注目を集めているMn3Pt規則合金
へ応用し，その磁気構造と磁気相転移の詳細
を明らかにすることである。 
 
３．研究の方法 
(1) 本研究では，第一に，次に述べる方法で
分子動力学理論の改良を行った。これまでの
分子動力学・磁気構造計算で用いられてきた
ハバードのエネルギー汎関数は第一原理密
度汎関数理論からも導くことができる[5]。
分子動力学理論を第一原理理論に一般化す
るために，この結果を有限温度の場合に拡張
した。具体的には，遍歴電子磁性体を記述す
る現実のハミルトニアンから出発して汎関
数積分法を適用し，TB-LMTO ハミルトニアン
で自由エネルギーが記述できるように理論
の一般化を行った。 
(2) 本研究では，第二に，第一原理TB-LMTO
法に基づきMn3Ptの電子状態計算を行い，その
結果から分子動力学計算の出発点となる第
一原理ハミルトニアンを構成した．非磁性電
子状態計算の結果から，飛び移り積分と状態
密度を求め，弱くスピン分極した電子状態計
算の結果から，有効交換エネルギー・パラメ
ーターを求めた。 
(3) 本研究では，第三に，第一原理TB-LMTO
ハミルトニアンから出発して，分子動力学の
運動方程式を数値的に解き，その定常解から
局所磁気モーメントの熱平均を求めた。この
数値計算は，並列計算可能な①局在モーメン
トの運動に関する磁気力の電子状態計算と
②分子動力学計算の二つの部分からなって
いる。我々は前者をリカージョン法と有効媒
質を用いることによって効率的に達成し，後
者を拡張系の方法（温度一定）に従って行っ
た。この場合，Nを単位胞内原子数として，
前者はNの 2乗に比例する演算とメモリ，後
者はNに比例する演算とメモリを必要とする。
しかし，我々の方法では，ベクトル化率 95%
以上を達成することができ，さらに並列スー
パーコンピューターを用いることにより，１
ステップあたりの計算数がNに比例する程度
に抑えることができた。本研究では，ベクト
ル並列コンピュータと並列計算アルゴリズ
ムを用いて単位胞あたり108原子，および256
原子の体系を数千ステップのシミュレーシ
ョンによって取り扱い，Mn3Ptの磁気構造の解
析を試みた。 
 
４．研究成果 
(1)本研究では，第一に，これまでの経験的
TB ハミルトニアンに基づく分子動力学・磁気



構造理論を改良して，TB-線形マフィンティ
ン軌道（TB-LMTO）ハミルトニアンに基づき
第一原理分子動力学計算を行う理論的枠組
を構築した。その概要は次の通りである。原
子球近似 (Atomic-Sphere Approximation, 
ASA)を用いた TB-LMTO 法では，分子動力学計
算の出発点として用いる TB-ハミルトニアン
は，第一原理的に求められるポテンシャル・
パラメーター，構造定数，および有効交換エ
ネルギー・パラメーターを用いて表される．
このようにして得られた TB ハミルトニアン
から出発して汎関数積分法を適用すること
により，自由エネルギーの表式が得られる。
この自由エネルギーに対して静的近似を適
用することにより，局所磁気モーメントの熱
平均値に関する半古典的表式が得られる。 
等温分子動力学法の枠組に従い，エルゴード
性を仮定し熱平均を時間平均に置き換える
ことにより，運動方程式の定常解として各サ
イトにおける局所磁気モーメントの熱平均
値が求められる。従来の分子動力学・磁気構
造理論を第一原理理論へと拡張したことの
意義は，理論の適用範囲が広がり計算結果の
信頼性が向上したこと，すなわち，汎用性と
定量性が高まったことにある。本研究で定式
化した理論の枠組では，必要な情報は対象と
なる物質の結晶構造だけであり，この理論の
幅広い応用により，複雑磁気構造を示すこと
が予想される遍歴電子磁性体の磁気構造と
磁性の解明が今後大いに進展することが期
待できる。 
(2)本研究では，第二に，Mn3Ptについて
TB-LMTO計算を行い，分子動力学計算の出発
点として用いるTB-LMTOハミルトニアンを求
めた。このハミルトニアンでは，従来
Slater-Kosterパラメーターで取り扱ってい
た電子の飛び移り積分を第一原理的に求め
ており，fcc格子の第四近接原子位置までの
電子の直接の飛び移りを考慮している。本研
究では，さらに，Mn3Ptとその類似合金である
Mn3Rh，Mn3Irについて，LMTO-ASA-GGA計算を
行い，これら三つの合金の基底状態における
非磁性バンド構造と状態密度を求め，その共
通点と相違点を明らかにした。これらの合金
のd電子状態はいずれもX点付近で平坦バン
ドを形成し（図１），そのことを反映してd電
子のEg状態密度がフェルミ・エネルギーEFの
近くで副ピークを形成することを見いだし
た。Mn3Ptの場合にはEFは副ピークの位置と一
致し，一方，d電子数の違いを反映して，Mn3Rh
とMn3Irの場合はEFは副ピークの位置より低
エネルギー側にずれた位置に来ることがわ
かった（図２－４）。このことは，Mn3Ptにお
ける強磁性相互作用の存在を示唆し，三つの
合金の中でMn3Ptのみがコリニアな反強磁性
相を実現することが実験で示唆されている
ことと密接な関連があるものと予想される。 
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図１ 非磁性LMTO-ASA 計算から求めたMn3Pt
のバンド構造 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図２ 非磁性LMTO-ASA計算から求めたMn3Ptの

全状態密度 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図３ 非磁性LMTO-ASA計算から求めたMn3Rhの

全状態密度 
 
 
(3) 本研究では，第三に，第一原理TB-LMTO
ハミルトニアンから出発して，Mn3Ptに対する
分子動力学計算を試みた．数値計算の対象 
 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図４ 非磁性LMTO-ASA計算から求めたMn3Irの

全状態密度 
 
 
とした系は，周期境界条件で結ばれた 27 個
の fcc単位胞からなる立方体クラスターであ 
る。クラスターの外側は自己無撞着に定める 
一様な有効媒質で置き換える．分子動力学計 
算の有効性を確認するために，最初に，比較
的サイズの小さな 3×3×3 のfcc単位胞を用
いて数値計算を行った．ネール温度 （475K）
より十分低い 25Kにおいて数千ステップのシ
ミュレーションを行い，最初の非定常部分を
棄却し 600ステップにわたる時間平均を行っ
た結果，2.3μB程度の大きさをもつMn局所磁
気モーメントがノンコリニアに配置した磁
気構造が得られた。得られた磁気構造は実験
で予想されている磁気構造に類似の構造で
あったが，系のサイズが小さいために，磁気
構造の詳細について明確な結論が得られな
かった。数値計算結果の信頼性を高め，磁気
構造の詳細を明らかにするために，現在，4
×4×4 のfcc単位胞を用いた数値計算を実行
中であり，その結果は実験で予想されている
三角型ノンコリニア磁気構造に収束しつつ
ある。 
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