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研究成果の概要（和文）：磁性体を対象としたスピントロニクス物質開拓の理論基盤構築を目指して、磁気構
造・電子構造と電荷・スピン輸送など種々の物性との関係について理論研究を実施した。Co3InxSn2-xS2におけ
る異常ホール効果、ネルンスト効果、CuMnAsにおけるスピンホール効果を第一原理計算に基づき定量的に調べ
た。また、非共線・非共面磁性において反対称スピン分裂やバンドシフトなどの電子構造変化がスピン軌道相互
作用によらない機構で発現することを明らかにした。さらに、多極子展開に基づく磁気構造生成法を単位胞間の
空間変調を取り込んだ形式へ拡張し、本手法を用いてα-MnやCoTa3S6の磁気構造の候補を提案した。

研究成果の概要（英文）：We have theoretically studied the relation between magnetic and electronic 
structures and various physical phenomena such as charge and spin transports. The anomalous Hall and
 Nernst effects in Co3InxSn2-xS2 and spin Hall effect in CuMnAs have been quantitatively evaluated 
by using first-principles calculation. We have also clarified that characteristic electronic 
structure modulations such as antisymmetric spin splitting and band shift can be realized in 
non-collinear and non-coplanar antiferromagnets, respectively even without spin-orbit coupling. 
Furthermore, the magnetic structure generation method based on multipole expansion has been 
developed to properly describe the magnetic structures with inter-unit cell spatial modulation. We 
have then proposed candidate magnetic structures in α-Mn and CoTa3S6 with use of this method.

研究分野： 強相関電子系

キーワード： 磁性　スピントロニクス　第一原理計算
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
第一原理計算を用いた輸送特性の定量的解析を通して、電子構造が物性に与える影響に関する理解を深めた。こ
れは、反強磁性スピントロニクス物質などの機能性磁性材料の探索へつながる知見となることが期待される。ま
た、スピン軌道相互作用によらない電子構造変化や交差相関現象に関する研究成果は機能性磁性材料の候補とな
る物質群が従来よりも拡大する可能性を示した点に学術的意義があると考えている。磁気構造生成法について
は、磁性体に対するハイスループット第一原理計算への応用可能性が見込まれる。

※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 

 
電子が持つ電荷とスピンの自由度は、物質が示す電気的性質、磁気的性質をそれぞれ担ってい

る。通常のエレクトロニクスでは電荷自由度を制御するが、近年では電荷に加えてスピン自由度
も制御・操作するスピントロニクスが盛んに研究されている。スピントロニクス研究においてス
ピン流は重要な位置を占めており、その高効率な生成法・新たな制御法の確立は重要課題の一つ
である。従来のスピン流生成法としてはスピンホール効果がよく知られていた。大きいスピンホ
ール効果を得るためには、大きいスピン軌道相互作用が必要である一方、スピン軌道相互作用は
スピン流を減衰させる効果もあるため、この方法で生成されるスピン流は短距離で減衰してし
まうという欠点を抱えていた。 
最近の有機反強磁性体を対象とした研究を契機として、一部の共線反強磁性体では電子バン

ドの対称スピン分裂(波数 k に関して偶関数のスピン分裂)がスピン軌道相互作用によらず実現
することが明らかにされるとともに、このようなバンド変形に由来した新規なスピン流生成が
可能であることが示された[M. Naka et al., Nat. Commun. 10, 4305 (2019), S. Hayami et 
al., J. Phys. Soc. Jpn. 88, 123702 (2019)]。このスピン流生成はスピン軌道相互作用によ
らないため、スピン軌道相互作用が小さい 3d 電子系の磁性体が新たなスピントロニクス物質の
候補となり得ることが分かってきた。 
 
２．研究の目的 
 
本研究の目的は、反強磁性体を含む広範な磁性体から新規スピントロニクス物質を開拓する

ための理論基盤構築を行うことである。 
１．で述べた背景の下、研究開始当初は対称スピン分裂を伴う反強磁性状態におけるスピン流

生成の定量的評価を主軸として研究を進める予定であったが、Co3InxSn2-xS2 や CuMnAs における
電子構造トポロジーと電荷・スピン伝導特性に関する研究が進展したことから、まずは、これら
の物質の研究を通して、スピン伝導を含む種々の応答現象と電子構造の関係についての知見を
得ることを目指した。また、１．で述べた単純な共線反強磁性体だけでなく、非共線・非鏡面反
強磁性体を含むより一般の磁性体における電子構造変形や交差相関現象について調べることで、
磁性と応答現象に関する理解を深化させる。さらに、対称性適合磁気構造基底の自動生成を実現
し、磁気構造の系統的特徴づけや磁性体のハイスループット第一原理計算の基盤構築を行う。 
 
３．研究の方法 
 
 ホールドープシャンダイト Co3InxSn2-xS2、ディラック半金属候補物質 CuMnAs の電子状態と磁
気的性質を密度汎関数法に基づく第一原理計算を用いて調べる。また、最局在ワニエ関数法を適
用し、第一原理計算で得られた電子構造を再現する有効強束縛模型を構築する。この模型に基づ
いて Co3InxSn2-xS2 の異常ホール伝導度や異常ネルンスト伝導度、CuMnAs のスピンホール伝導度
を久保公式により定量的に評価し、ノーダルラインなどのトポロジカルに非自明な電子構造が
輸送特性へ与える影響を議論する。 
 非共線・非鏡面反強磁性体におけるスピン軌道相互作用によらないバンド構造変化に関する
研究では、群論的考察・多極子展開・有効模型を援用したアプローチを用いて反対称スピン分裂
やバンドシフトが生じる条件を調べる。 
 磁気構造生成法については、多極子展開に基づく手法[Suzuki et al., Phys. Rev. B 99, 
174407 (2019)]を単位胞間の空間変調をもつ磁気構造へ適用可能な形式へ拡張する。 
 
４．研究成果 
 
(1) 磁性ワイル半金属の典型物質であるシャンダイト化合物 Co3Sn2S2は、巨大な異常ホール効果
や磁気光学カー効果を示すことで注目されている。この物質はハーフメタルとしても知られて
おり、スピン偏極電流を応用したスピントロニクス物質としても興味深い。実験では Sn 原子を
In で置換することにより、系にホールを添加できることが知られているが、系統的な理論解析
はこれまで行われていなかった。本研究では、仮想結晶近似の範囲で In ドープの効果を取り入
れた第一原理計算を実行することにより、ホールドープされたワイル磁性体 Co3InxSn2-xS2の電子
状態、磁気的性質、輸送特性を詳細に調べた。その結果、ハーフメタルであるためにほとんどの
ホールがマジョリティスピンバンドに供給され、自発磁化が In 置換量に対してほぼ線形に減少
することが分かった。一方、異常ホール伝導度やネルンスト伝導度は波動関数の詳細に依存する
ベリー曲率に由来することから、ホールドープに対して非単調に変化することを示した。これら
は実験と定性的に整合する結果である。また、トポロジカルに非自明な電子構造の一種であるノ
ーダルラインが異常ネルンスト伝導度を増強していることを示した。さらに、ホールドープによ



ってノーダルラインの再構成が実現することを明らかにした。 
 
(2) CuMnAs は共線的反強磁性体であるが、その磁気対称性は空間反転(P)対称性と時間反転(T)
対称性の両方を破るものの、両者を組み合わせた PT 対称性は保持するものとなっている。この
PT 対称性のために全てのバンドは最低でも 2 重に縮退するという特徴的な電子構造を有してい
る。先行研究において、スピン軌道相互作用がない場合、ky=0 面においてこの縮退バンドがディ
ラックノーダルラインを形成し、スピン軌道相互作用を導入するとノーダルラインにギャップ
が生じること、ギャップの開き方が磁気構造の対称性に依存することなどが示されていた。しか
しながら、各種磁気構造の安定性や秩序下での輸送特性などは理論的に調べられていなかった。 
 本研究では、対称性で分類された磁気構造基底を導出し、これらの磁気構造の安定性を第一原
理計算に基づいて評価した。その結果、実験で確認されている磁気構造は 2番目に安定な構造と
して得られた。最安定な構造はこの磁気構造における全てのスピンの向きを一様に回転したも
ので、磁気異方性の分だけエネルギーが異なる構造となっている。また、非磁性状態、及び各種
反強磁性状態におけるスピンホール伝導度テンソルを評価したところ、非磁性状態において近
似的に反対称であったテンソルが、反強磁性下では顕著な非対称性を示すことを見出した。これ
は非磁性-反強磁性転移を通してスピン流を制御できることを示唆しており、応用上の観点から
も興味深い。また、ディラックノーダルライン周りの大きなスピンベリー曲率がスピンホール伝
導度に対して支配的な寄与をしていることも明らかにした。 
 
(3)１．で述べた通り、これまでの研究で一部の共線的反強磁性体において電子バンド構造に波
数に依存した対称スピン分裂が生じることを示していたが、この自然な拡張として、本研究課題
開始前から非共線反強磁性体における電子構造変形の研究を推進していた。微視的な有効模型
をクラスター多極子、ボンド多極子、k多極子などの構成要素へ分解することで、非共線反強磁
性体において、スピン軌道相互作用によらない反対称スピン分裂(波数 k に関して奇関数のスピ
ン分裂)が生じ得ることを明らかにした。当該成果をまとめた論文を 2019 年度に投稿し、2020
年 6月に論文が出版された。 
さらに、非共面磁性を含めた広範な磁性体に理論を拡張し、対称スピン分裂・反対称スピン分

裂・バンドシフトがスピン軌道相互作用によらず発現するための微視的条件を包括的に明らか
にし、多くの候補物質を提案した。このようなバンド構造変形は、スピン流生成を含む種々の応
答現象の源となるため、本研究成果により、スピントロニクス物質をはじめとする機能性磁性材
料の候補となる物質群が拡大することが期待される。 
 
(4) 磁性体で発現する物性は、磁気構造の詳細に依存することから、その系統的特徴づけは重要
課題となっている。近年提案された多極子展開に基づく磁気構造生成法は、反強磁性体 Mn3Sn の
示す大きな異常ホール効果の記述に成功するとともに[Suzuki et al., Phys. Rev. B 99, 
174407 (2017), Phys. Rev. B 99, 174407 (2019)]、ハイスループット第一原理計算による(準)
安定磁気構造評価へも応用され、その有用性が示されている [Huebsch et al., Phys. Rev. X 
11, 011031 (2021)]。しかしながら、これまで本手法は単位胞間に空間変調がない(k=0)磁気構
造にしか適用されていなかった。 
本研究では、上述の多極子展開に基づく磁気構造生成法を単位胞間に空間変調がある磁気構

造へ適用可能な形式へ拡張した。本手法を用いることで、空間群の部分群である k群の既約表現
で分類された対称性適合磁気基底が自動的に得られるようになった。比較的単純な場合につい
ては、複数の空間変調構造を持つ磁気構造である多重 k磁気秩序も記述できるようになった。こ
の手法を大きな異常ホール効果が観測されている反強磁性体α-Mn と CoTa3S6 へ適用し、磁気構
造の候補を提案した。また、ランダウ理論に基づき、反強磁性下で生じ得る物性現象を明らかに
した。 
 
上述の主要な研究成果に加え、以下に示すような予備的研究成果を得ている。 
 
(5) 文献[M. Naka et al., Nat. Commun. 10, 4305 (2019), S. Hayami et al., J. Phys. Soc. 
Jpn. 88, 123702 (2019)]で提案された対称スピン分裂、及びスピン流生成法に関する研究とし
て、候補物質である NiF2 などに対して第一原理計算を行い、電子構造に対称スピン分裂が生じ
ることを確認した。また、最局在ワニエ関数法を用いて有効模型を構築し、得られた有効模型に
基づき、スピン伝導度のテスト計算を行った。 
 
(6) PT 対称性を保つ反強磁性体である LaMnSi の電子構造を第一原理計算によって求め、反強磁
性下でバンドシフトが生じることを示した。 
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