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研究成果の概要（和文）：磁性分子マシンの動力「分子の振動と回転」の生成と遠隔操作に向けて，我々は励起
スピンの緩和に関する理論的研究を行った．ここで，緩和はスピン－動力(分子の振動・回転)間相互作用Vを通
して起こるとする．このVに対しては「結晶場エネルギーとスピン軌道(SO)相互作用を持つ3d軌道のスピン方向
依存性」が重要な役割を担う．また，このような依存性を観測する現象として異方性磁気抵抗(AMR)効果があ
る．今回我々は3d軌道のスピン方向依存性とAMR効果を理論的に調べた．その結果，3d軌道の形状のスピン方向
依存性とAMR比の結晶場効果について新しい知見を得ることができた．

研究成果の概要（英文）：Toward generation and remote control of the motion "molecular oscillation 
and rotation" in a magnetic molecular machine, we performed a theoretical study on a relaxation of 
an excited spin. Here, the relaxation is considered to originate from a spin-molecular motion 
(oscillation and rotation) interaction V. For this V, spin direction dependence of 3d orbitals with 
spin-orbit interaction and crystal field plays an important role. In addition, a phenomenon to 
observe such dependence is the anisotropic magnetoresistance (AMR) effect. In this study, we 
theoretically investigated the spin-direction dependence of the 3d orbitals and the AMR effect. As a
 result, we obtained new insights about the spin-direction dependence of shape of the 3d orbitals 
and the crystal field effect on the AMR ratio.

研究分野：物性理論

キーワード： スピン緩和　スピン－原子振動相互作用　スピン軌道相互作用　結晶場　異方性磁気抵抗効果　摂動理
論　厳密対角化
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１．研究開始当初の背景 
運動を正確に遠隔操作できる分子マシン
は夢のナノ技術の 1つである．このようなマ
シンは，将来のナノ治療等の作業マシンとし
て重要な役割を担うと考えられる．しかし，
マシンを動かすための動力「分子の振動と回
転」については，従来の熱や光による励起で
は，両者が同時に起き，また回転は方向が定
まらない無秩序回転になる傾向がある．その
結果，分子は無指向性の運動を行いがちであ
る．また，分子の振動と回転の遠隔操作に関
する理論もまだ確立していない． 
 我々は分子の振動または回転運動を励起
スピンの緩和過程の中で起こさせることを
考えた．まず緩和はスピン－動力(分子の振
動・回転)間相互作用 VS-Mを通して起こると
し，次に VS-Mによる緩和時の選択則により振
動または一方向回転がスピンの向きによっ
て個別に励起されると予想した． 
 我々の以前の研究から，VS-M の構築には，
「結晶場エネルギー(図 1 左)とスピン軌道
(SO)相互作用を持つ 3d 軌道のスピン方向依
存性」が重要な役割を担うことが分かってい
る．しかし，このような特性を詳細に調べた
例はあまり報告されていない． 
一方，3d軌道のスピン方向依存性を実験的
に観測する現象として，異方性磁気抵抗
(AMR)効果がある．この AMR効果は電気抵
抗が磁化方向(∝スピン方向)に依存する現象
である(図 1右)[1,2]．AMR効果は測定が比較
的容易なことから約160年前から調べられて
きた．しかし，抵抗変化率(AMR比)の磁化方
向依存性については未解明な部分が多々あ
った．特に，AMR比の cos4φ成分について
はその起源がまだ明らかにされていなかっ
た[1]．ここでφは電流と磁化の相対角を表す． 
 
２．研究の目的 
本研究では「結晶場下で且つ SO相互作用
を持つ 3d 軌道のスピン方向依存性」および
その依存性を実験的に観測し得る「AMR 効
果」について理論的研究を行った． 
 
３．研究の方法 
まず，立方対称または正方対称の結晶場エ
ネルギーΔ(図 1 左)，交換分裂エネルギーH，
SO相互作用(結合定数はλ)から成る 3d電子
系ハミルトニアンに対して，3d軌道の波動関
数をもとめた．ここで，スピンは xy面内にあ
るとし，スピンの向きと x軸の間の相対角は
φとした(図 1右)．波動関数をもとめる手法
としては，摂動理論による解析計算または厳
密対角化による数値計算を用いた． 
次に AMR効果については，上記 3d軌道を
持つ強磁性体の AMR 比を調べた．ここで，
AMR比は 
 

(1) 
 
として定義される．ただし，ρ(φ)は，電流が

x方向でスピンと x軸の相対角がφのときの
抵抗率である(図 1右)．その表式は 
 
                                    (2) 
 
である．     は σ スピンの抵抗率であり，
ボルツマン理論により 
 
                                    (3) 
 
として表される．ただし，mσ*は σ スピンの
電子の有効質量，nσは σスピンの電子の数密
度，eは電荷，1/τσ(φ)は σスピンの電子の散
乱率(遷移確率)である．ここで 1/τσ(φ)には，
自由(s)電子から自由(s)電子への不純物とフ
ォノンによる散乱率，自由(s)電子から 3d 軌
道(上記の波動関数)への不純物による散乱
率が含まれた． 
 
４．研究成果 
ここでは主な成果である，「(1)3d軌道のス
ピン方向(φ)依存性」，「(2) Strong ferromagnet
の Δρ(φ)/ρのφ依存性」，「(3)強磁性体 Fe4N
の Δρ(φ)/ρの理論的解析」について報告する． 
 
(1)3d 軌道のスピン方向(φ)依存性 
まず，摂動計算により 3d 軌道の波動関数
を解析的にもとめた．その波動関数は，注目
しているある軌道に別の軌道(混成軌道)が
僅かに混ざった状態になり，その混成軌道の
確率振幅は cos2φまたは sin2φを含む形にな
った． 
 
(2)Strong ferromagnetの Δρ(φ)/ρのφ依存性 
摂動計算による結果として，Δρ(φ)/ρは 
 

(4) 
 
となった．ただし，C0(=C2-C4)，C2，C4は Δ，
H，λ によって表された．1 例として，Strong 
ferromagnetの C2と C4を以下に記す． 
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ただし， 
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である．ρs+(-)はアップスピン(ダウンスピン)
の s電子から同スピン s電子への散乱による
s-s抵抗率，ρs→dM-は s電子からダウンスピン d
軌道(M=ε1，ε2，γ)への散乱による s-d抵抗率
である(雑誌論文⑤参照)．ここで，C2cos2φ
項は混成軌道の確率振幅の実部，C4cos4φ項
は混成軌道の確率に関係づけられた． 
図 2 に C2と C4の rγ依存性を示す．ここで
は，rγ=rε，rε1=rε(1+η)，rε2=rε，H=1eV，Δ=0.1eV，
λ=-0.01eV，r=0とした．摂動計算の結果は厳
密対角化計算の結果とよく一致することが
わかる． 
なお，厳密対角化計算により，正方対称結
晶場では C4≠0，立方対称結晶場では C4=0に
なることもわかった． 
 
(3)強磁性体 Fe4Nの Δρ(φ)/ρの理論的解析 
式(5)と(6)の支配的成分を用いて，Strong 

ferromagnet とみなされている Fe4N の C2と
C4の温度依存性の実験結果(図 3 上：温度低
下とともに|C2|と|C4|が増大)[1]を解析した． 

Fe4N の特性(H>>Δ，r<<1，rγ<<1)[3]から，
C2と C4の支配的な成分は，それぞれ， 
 
 

 
 
 
(8) 

 
 
 
 
 

(9) 
 
となった．ただし， 
 
 
 
 
 

(10) 
 
である．ここで，      はフェルミ準位 EF

上の dε1 軌道の部分状態密度，       は EF

上の dε2軌道の部分状態密度を表す．さらに，   
は不純物による s-s抵抗率，   はフォノ
ンによる s-s抵抗率，     は不純物による s-d
抵抗率である． 

C2は dε軌道と dγ軌道の部分状態密度の差
に比例し，C4は dε 軌道内の部分状態密度の
差に比例することがわかる．これらの係数を
用いて実験結果[1]を解析した結果，温度低下
とともに正方歪みが増大するとき実験結果
を再現できることがわかった(図 3)． 
今後は，本成果(結晶場下で且つ SO 相互作
用を持つ3d軌道のスピン方向依存性など)を
もとに，VS-Mの構築とモデル物質の提案を進
めていきたいと考えている． 

 
 
 
 
 
 
 
図 1. 左図：正方対称結晶場下の 3d軌道のエ
ネルギー準位．右図：AMR 効果．電流は x
方向であり，磁化(スピン)は xy面内にあると
する．φは磁化と x軸との相対角である． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2. 正 方 対 称 結 晶 場 を 持 つ Strong 
ferromagnetの C2と C4の rγ依存性．実線：摂
動計算(PT)によって得た式(5)と(6)，破線：厳
密対角化(EDM)による結果． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3. 上図：強磁性体 Fe4Nの C2と C4の温度
(T)依存性．実線：摂動計算(PT)によって得た
式(8)と(9)，点：実験結果[1]．中図：式(10)
内の Rの T依存性．下図：式(10)内の Rε1，Rε2，
ΔRεの T依存性． 
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