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研究成果の概要（和文）：磁性元素と重元素を含む界面ナノ構造における構造同定と磁性解析手法の技術基盤を
確立し，強磁性Heusler合金とBaTiO3との界面などに適用した。界面構造と界面電気磁気結合に非常に大きな相
関が得られることがわかった。また，界面における電気分極方向と磁気モーメントや磁気異方性などの磁気状態
との相関を，界面歪み効果まで含めて理論解析した。
さらに，磁性に依存したフォノンによる磁性へのフィードバック効果を取り入れた，第一原理電子論による有限
温度磁性の理論解析手法を開発し，CoPtなどに適用した。

研究成果の概要（英文）：Computational frameworks for atomic arrangements and magnetic properties of 
nanostructures including magnetic elements and heavy elements were developed. Applications are made 
for interfaces between ferromagnetic Heusler compounds and BaTiO3. Relation between interface atomic
 structures and magnetic properties were clarified. In addition, strain effects due to the change in
 the electric polarization on magnetic properties were identified.
Furthermore, a new theoretical method for finite temperature magnetism was developed on the basis of
 first-princples electron theory. 

研究分野： 物性理論

キーワード： 界面磁性

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
磁性元素と重元素の協奏による新奇な物性を理論解析する技術基盤を確立し，ナノ界面の第一原理電子論による
理論解析を実行した。ますます微細化の進む電子デバイスでは，電界による磁性の制御など，新しいデバイス動
作原理が求められている。白金族や希土類に頼らずとも界面磁気異方性を大きくできる可能性を本研究成果は示
しており，重元素を活用した磁性材料の高性能化への一助となることが期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 微細加工技術の進展により、ナノスケールで原子構造を制御する事が可能となりつつある。応
用研究の例としては、スピントロニクスデバイスにおける原子スケールでの薄膜成長などが挙
げられる。したがって、ナノスケールの原子構造、特にナノ界面での磁気結合や磁気異方性の制
御・理解が極めて重要となる。 
 磁性材料やそのナノ界面などの磁気的性質を向上させるために、様々なアプローチが試みら
れてきた。例えば、結晶磁気異方性を増強するにあたり、界面の格子歪みの活用や希土類と遷移
金属の化合物化、白金との合金化などがこれまで用いられてきた。しかし、希土類あるいは白金
を用いる方法は原材料調達という観点からは応用上問題がある。また、白金による磁気異方性増
強のメカニズムの理解はまだ十分とは言い難く、白金以外の重元素を活用するという試みもこ
れまでは不十分であった。したがって、遷移金属と重元素の電子間相互作用の理解を深化させ、
ナノ構造において大きな磁気異方性などの良好な局所磁気特性を発現させるための設計指針を
得る事は非常に重要である。 
 
２．研究の目的 
 磁性材料において、ナノスケールの構造を制御する必要性は年々高まっており、例えばスピン
トロニクスの分野では原子層毎に組成を制御すべく薄膜成長の技術革新に向けた努力が続けら
れている。特にこの様な磁性ナノ構造において磁気異方性を制御する事は極めて重要であるが、
現状では結晶磁気異方性の制御においては希少な白金と希土類元素のそれに頼る事が多い。 
 本研究課題では、白金および希土類元素に頼らない結晶磁気異方性の発現機構として重元素
に特有の大きなスピン・軌道相互作用に着目し、重元素を活用した結晶磁気異方性の大きいナノ
界面構造を第一原理計算に基づき提案する事を通じて、ナノ構造における磁性元素と重元素に
関する電子論における新たな学理を構築する事を，本研究課題の申請時における当初の研究目
的とした。 
 
３．研究の方法 
 ナノ界面などにおける局所磁気特性の第一原理電子論による計算手法を開発し、それを磁性
元素と重元素を含むナノ界面に適用することによって行った。理論的枠組みとしては、密度汎関
数理論(DFT)における一般化密度勾配近似と DFT+U法と呼ばれる局在電子における電子間相互作
用の補正を用いた。数値シミュレーションは、東工大 TSUBAMEや東大物性研スパコンなどを用い
て実行した。本研究課題により開発・改良した手法は、原子サイトごとに分解した局所磁気異方
性の計算手法、原子サイト間の磁気的交換結合定数の計算手法、フォノンと磁性の寄与の両者を
取り入れた自由エネルギー計算による有限温度磁性の理論解析手法である。 
 
４．研究成果 
(1) 
 重元素を含む磁性ナノ界面、具体的には bcc Feと
BiFeO3(BFO)の(001)界面に対し、スパコンを用いた
大規模第一原理計算により構造サンプリングを行っ
た。計算資源としては、主に東工大 TSUBAME を用い
た。格子ミスマッチの少ない格子整合界面のスーパ
ーセルをモデル化し、界面の積層終端面および界面
での相対的な積層原子配置を同定した。さらに、同定
した界面構造に対し 3 次元的な non-collinear スピ
ン配置も検討しどの様なスピン物性を示すかに関し
ても精査した。まず、BFOのバルクで、スピン軌道相
互作用を取り入れた第一原理 non-collinear 計算を
行った結果、Dzyaloshinskii-Moriya 相互作用に基
づく反強磁性スピンの傾きに由来する磁気モーメン
トが得られ、その結果は実験と一致する事が分かっ
た。 
 bcc-Fe/BFO 界面の Fe 原子層ごとの磁気異方性エ
ネルギーを評価した。その結果を図 1 に示す。界面
近傍の 3原子層において磁気異方性が非常に大きく、
それよりも界面から遠い bcc Fe原子は bcc Fe 単結
晶と同様ほとんど磁気異方性を持たないことがわか
った。この界面磁気異方性は、BFO 中 Biのスピン・
軌道相互作用による重元素効果や、界面の空間反転
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図 1：各 Fe原子層における 1原子あたり

の磁気異方性エネルギー。[K. Fujita and 
Y. Gohda, Phys. Rev. Appl. 11, 024006 
(2019). Copyright (2019) American 
Physical Society.] 



 

 

対称性の破れによる構造異方性、および BFO 中 Fe原子の結合状態の変化に由来するものと考え
られる。さらに、bcc Feの内部では交換相互作用により各 Fe原子の磁気モーメントが強固に結
合しており、界面の磁気異方性が bcc Fe 全体の磁気異方性に影響を与えていることを明らかに
した[K. Fujita and Y. Gohda, Phys. Rev. Appl. 11, 024006 (2019).]。 
 
(2) 
 強磁性 Heusler合金 Fe3Siと BaTiO3 (BTO)と
の界面の理論解析を行った。本界面では Fe3Siの
界面終端層の効果が非常に重要であり、界面に
Si が露出している場合には Si との化学結合に
より BTOの電気分極が界面で固定され、BTOの電
気分極反転の効果が界面まで伝わらないことが
わかった。しがたって、界面の電気磁気結合を増
大させるため、異種原子層の挿入効果を検討し
た、その結果を図 2に示す。Coをわずか 1原子
層界面に挿入しただけで、界面の電気磁気結合
定数はおよそ 10 倍に増幅された[Y. Hamazaki 
and Y. Gohda, J. Appl. Phys. 126, 233902 
(2019).]。さらに、界面における格子ひずみと磁
性の相関を明らかにするために、BTOの電気分極
を界面垂直方向から界面並行方向へと変化さ
せ、電気磁気結合への影響を理論解析した。その
結果、異種原子を挿入しない界面の場合には界
面に存在する Si が界面電気分極を固定するた
め、格子ひずみの影響が無視できるほど小さく
なることがわかった。 
 さらに，BTO 表面上の結晶成長の初期過程の理解を深めるために，BTO 表面上の遷移金属元素
の吸着状態の理論解析を行った。BTO(001)表面の終端状態と遷移金属元素の種類に応じて，化学
結合の共有結合性が大きく影響を受け，吸着サイトに影響を及ぼしていることが明らかとなっ
た[R. Costa-Amaral and Y. Gohda, J. Chem. Phys. 152, 204701 (2020).]。また，BTO 表面と
強磁性 Heusler 合金との界面における電気分極方向と磁気モーメントや磁気異方性などの磁気
状態との相関を理論解析した。界面に Siが存在する場合には，界面電気分極がバルク内部の電
気分極によらず固定されるため，Si が界面を終端しない界面を精査したところ，電気磁気効果
における歪み依存性を定量化することができた。 
 
 
(3) 
 フォノンの自由エネルギーと磁気的自由エネ
ルギーの両者を考慮することにより，磁性に依
存したフォノンによる磁性へのフィードバック
効果を取り入れた，第一原理電子論による有限
温度磁性の理論解析手法を開発した[T. Tanaka 
and Y. Gohda, npj Comput. Mater. 6, 184 
(2020).]。これを bcc Feに適用した結果、強磁
性状態よりも常磁性状態の方が、フォノン振動
数が小さいためフォノンの自由エネルギーが小
さくなり、常磁性状態がより安定化することが
わかった。その結果を図 3 に示す。bcc Fe の
Curie 温度は、磁性に依存したフォノンから磁性
へのフィードバック効果により 500 K以上低下
することが明らかとなった。さらに、これを CoPt
などの化合物に適用することにより，結晶構造
の対称性とフォノン振動数の温度依存性との関
係を説明する exchange ligand fieldの概念を
提唱した[T. Tanaka and Y. Gohda, J. Phys. 
Soc. Jpn. 89, 093705 (2020).]。 
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図 3：開発した自由エネルギー評価手法を

bcc Feに適用して得られた、自由エネルギ

ーを最小化する磁気エネルギーとその温

度微分から得られる磁気比熱。[T. Tanaka 
and Y. Gohda, npj Comput. Mater. 6, 184 
(2020). Copyright (2020) The Authors.] 
 

図 2：界面電気磁気結合定数の界面異種原子

層挿入による変化。Co1原子層の挿入により

界面電気磁気結合定数がおよそ10倍となっ

た。 
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