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ABSTRACT
For the practical use of magnets, particularly at high temperatures, the temperature dependence of magnetic 

properties is an important ingredient.  To study the temperature dependence, methods of treating the thermal 
fluctuation causing the so-called activation phenomena must be established.  To study finite-temperature properties 
quantitatively, we need atomistic energy information to calculate the canonical distribution.  In the present review, 
we report our recent studies on the thermal properties of the Nd2Fe14B magnet and the methods of studying them.  
We first propose an atomistic Hamiltonian and show various thermodynamic properties, e.g., the temperature 
dependences of the magnetization showing a spin reorientation transition, the magnetic anisotropy energy, 
the domain wall profiles, the anisotropy of the exchange stiffness constant, and the spectrum of ferromagnetic 
resonance.  The effects of the dipole-dipole interaction (DDI) in large grains are also presented.  In addition 
to these equilibrium properties, we also study coercivity, which is the most important issue for magnets.  The 
temperature dependence of the coercivity of a single grain was studied using the stochastic Landau-Lifshitz-
Gilbert equation and also by the analysis of the free energy landscape, which was obtained by Monte Carlo 
simulation.  It was found that the upper limit of coercivity at room temperature is about 3 T, which is significantly 
lower than the so-called theoretical coercivity given by a simple coherent rotation model.  The coercivity of a 
polycrystalline magnet, i.e., an ensemble of grains, is expected to be reduced further by the effects of the grain 
boundary phase, which is also studied.  Surface nucleation is a key ingredient in the domain wall depinning 
process.  Finally, we study the effect of DDI among grains and also discuss the distribution of properties of grains 
from the viewpoint of first order reversal curve.
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coercivity, thermal fluctuation, finite temperature, stochastic LLG equation, Monte Carlo method, dipole-dipole 
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１　緒　　　言
ネオジム磁石はNd2Fe14B多結晶からなり，重要な高性能
永久磁石である1-14)．その高保磁力ゆえに電気自動車，電気
機器，などに広く使われている15)．有限温度での保磁力は，
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永久磁石の性能に影響を与える重要な要素である．保磁力は
本質的にグレインの構造と粒界に依存するが，構造内の逆磁
区の核形成と磁壁のデピニングメカニズムが保磁力に重要な
役割を果たす15-17)．高温でより高い保磁力を達成するための
試みが活発に行われているが18,19)，有限温度での保磁力の定
量的特性はよく理解されていない16)．
以前の研究では，温度の影響は，実験的または平均場解析
によって得られた，温度繰り込みパラメータ，たとえば，交
換スティフネス定数 A(T)および磁気異方性エネルギーK(T)
によって与えられてきた．しかしながら，有限温度での保磁
力は，準安定磁気状態の崩壊を伴う現象であり，磁化反転は
熱攪拌で発生するため，確率過程である20)．このような効果
を定量的に研究するには，エントロピーの効果を考慮する必
要があり，そのためには，温度を正確に処理する必要がある．
熱平衡状態では，状態 iの確率 Peq(i)は，ボルツマン係数を
使用した正準集団によって与えられる．

     
eq

:  

1 1, , β i β i

Bi all states

P i e Z e β
Z k T

      ℋ ℋ  (1)

ここでℋは系のハミルトニアンを表す．
連続体モデルなどでシステムの粗視化ハミルトニアンを使
用する場合，状態の自由度の定義は曖昧であり，上記の確率
を適用することは困難である．つまり，A(T )やK(T )などの
温度依存係数を持つ連続スピンを使用したマイクロマグネ
ティックシミュレーションによって有限温度特性を研究する
場合，追加のノイズにより，熱攪拌の効果が二重にカウント
されることになる．温度の影響を適切に考慮するために，正
準集団を用いた標準的な統計力学的手法を使用する必要があ
る．ボルツマン因子には，原子論的ハミルトニアンが必要に
なる．これについては，2節で説明する．原子論的ハミルト
ニアンを使用することで，詳細釣り合い条件によるモンテカ
ルロ（MC）法や確率論的ランダウ・リフシッツ・ギルバー
ト（SLLG）法によって熱効果を取り入れられる．後者では
散逸揺動定理によって，特定の温度での熱平衡状態の実現が
保証されている21,22)．
したがって，原子論的モデルを使用する必要があり，その
ハミルトニアンは温度によって変化しない．系の格子が温度

（膨張または収縮）によって変化し，ハミルトニアンのパラ
メータが変化する場合がありえるが，そのような場合，何ら
の追加の補完的対処法を導入しなければならない．ただし，
本研究では，そのような影響を無視できる場合に焦点を当てる．
本論文では，有限温度特性に関する最近の研究をレビュー
する．上記のように，材料の熱特性を研究するには，材料の
原子論的ハミルトニアンが必要である．そこで，まず原子論
的ハミルトニアンを具体的に構築する．ネオジム磁石の主相
であるNd2Fe14Bは，複雑な構造をしており，そのユニット
セルには，Fig. 1 (a)に示すように，68個の原子を持つ 9つの
異なるサイトが含まれる．一般に，原子論的ハミルトニアン
の決定は，最も洗練された第一原理計算でも困難であるが，
2節で説明するように，既知の熱力学的特性を再現するため
に，微視的パラメータの最新の知識を使用して原子ハミルト
ニアンを構築した．
そのようにして得られたハミルトニアンを使用して，まず
磁石の重要な特性としてNd2Fe14B磁石の磁化，異方性エネ
ルギーの温度依存性，また拘束MCシミュレーションを用い
て自由エネルギーの方向の関数としての自由エネルギーの温
度依存性からの磁化反転のしきい値磁場（保磁力）の温度依
存性などを研究した23)．さらに結晶の異方性を反映した交換
スティフネス定数の方向依存性も研究した24)．
上記の巨視的な量に加えて，原子論的モデルでは，磁石の
微視的な磁気構造，例えばドメイン（磁区）を生成すること
ができる．たとえば，磁化のドメイン境界（磁壁）プロファ
イル，およびそれらの温度依存性25)が調べられ，対応する実
験結果がよく再現され，モデルの妥当性を確認された．磁化
や磁壁の有限温度特性に関して原子モデルを用いた同様な研
究が最近，Gongと共著者によって報告された26-28)．そこでは
熱力学的量と実効的な連続モデルを求め，それによって，上
で述べたスティフネス定数の方向依存性や，粒界相を持つシ
ステムの保磁力24)も求めている．
さらに原子論的モデルは，SLLGシミュレーションによっ
て強磁性共鳴（FMR）のスペクトルを生成できる22,29)．さら
に，室温での双極子-双極子相互作用（DDI）の影響も研究
された30)．

Fig. 1 � (a) (left) Unit cell of Nd2Fe14B. Neodymium, iron, and boron atoms are denoted by red, blue, and yellow spheres, respectively. The lattice constants for 
the a-, b-, and c-axes are da = db = 8.80 Å and dc = 12.19 Å2), respectively. (middle) Side view (from the a- or b-axis). (right) Top view (from the c-axis). 
(b) Exchange coupling constants between the atoms as a function of the distance.
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磁石は多くのグレインで構成されており，保磁力近くの磁
場下で，磁化の反転は，カスケードとして発生する．このプ
ロセスは 2つのプロセスに分類される．つまり，磁化反転の
核形成とグレイン間の磁化反転の伝播（磁壁のデピニングと
呼ばれる）である．磁化反転の全体的なプロセスは非常に複
雑であり，そのような大きな系の原子論的シミュレーション
での研究は不可能である．
そのため，我々は最初にナノスケールシステムの原子論的
モデルにおける磁化反転現象を研究した．これらの磁化反転
現象は，アレニウス的なナノメートル程度の磁区の核の出現
（活性化体積31)）によって支配される．このようにして得ら
れた単一グレインの保磁力は，与えられた温度での保磁力の
理論上の上限を与えるが，バルク磁石内の保磁力はグレイン
間の相互作用の影響によってさらに低くなる．保磁力は磁石
の固有の特性ではなく，核形成は欠陥で発生することが広く
認められており，磁化の反転は，境界相での磁壁のピニング
が重要である．このデピニングプロセスは，磁石グレインの
表面核形成によって与えられる．この解析には，ナノサイズ
の反転からの情報が重要である．
式 (1)を使用して計算できる上記の熱力学的量とは対照的
に，保磁力を計算するための決まった理論式がないことに注
意が必要である．保磁力は，反対方向の磁場における準安定
磁気状態の磁場のしきい値であり，熱ゆらぎのない T = 0で
は，このしきい値は一意に定義される．しかしながら，有限
温度では，核形成によって確率的に緩和が発生し，緩和時間
は広く分布する．このように，保磁力は本質的に非平衡の現
象であり，理論的に計算することはできない．保磁力は現象
論的に磁化の緩和時間が 1秒程度になる磁場として定義され
る32-37)．我々はこの問題に以下の方法で取り組む．
（1）熱ゆらぎを組み込んだ SLLG法による緩和のダイナミ
クスを研究する22)．このアプローチには，微視的分子シミュ
レーションの一般的な問題である次の問題がある．まず，緩
和は LLG方程式の減衰定数 αに依存するが，αを正確に知る
ことは困難である．さらに，原子論的な計算によって得ら
れる最大緩和時間は限られている．実際，1 Tの磁場でのス
ピン歳差運動の時間スケールは 10−12 sのオーダーであり，シ
ミュレーションできる時間は最大数ナノ秒である．これらの
困難により，緩和時間の定量的見積はこれまで困難であっ
た．しかし，これらの困難を克服し，緩和時間 1 sのしきい
値磁場の定量的推定が可能であることが示された38)．
（2）もう一つの方法は，有限温度での自由エネルギー障壁の
観点からの緩和現象へのアプローチである．最小エネルギー
経路法39)を用い自由エネルギー障壁に焦点を当てたいくつか
の研究があり，準安定状態から安定状態への磁化の進化の経
路に沿ったエネルギーが得られている．そこで用いる自由エ
ネルギー関数には，温度に依存するパラメータが含まれる．
そのため，磁化配位の関数としての自由エネルギーの具体的
な形式が必要になる．これまでの研究では，温度に依存する
パラメータを持つ磁化のエネルギー汎関数がこの目的で使用
されてきたが，これは熱ゆらぎを適切に表現できない可能性

がある．そこで，我々は有限温度で準安定状態を定量的に
研究する方法を開発し40)，それを用いて，原子論的ハミルト
ニアンからワン-ランダウ（Wang-Landau）法41)を用いて与
えられた温度での磁化の関数としての自由エネルギーを求め
た．F(M)の具体的な形式を用いて，熱活性化効果がある場
合とない場合の保磁力を推定し，文献で紹介されている活性
化体積の概念も明らかにした32-34,42)．
これらのアプローチにより，10 ~ 20 nmの立方体の形状を
した単一のグレインについて，室温での保磁力を約 3 Tと推
定した．推定しきい値（~3 T）は保磁力理論上の上限を与え
る．その値は，ゼロ温度の保磁力と比較して非常に小さく，
熱活性化なしの磁化の一様回転の理論上の推定の 2K(T)/M(T)
よりもずっと小さい．これまで，Kronmüllerの指摘した理論
値との不一致5)は磁気的な不均一性の存在が要因と考えられ
てきたが，熱ゆらぎが，重要な要素の 1つであることが明ら
かになった．
また，保磁力のサイズ依存性についても検討した．有限温
度では，熱ゆらぎがしきい値磁場を減少させる（超常磁性の
一種）．サイズが 20 nmに達すると，このような減少が飽和
することを確認でき，上記の見積もりは，数百ナノメートル
のグレインサイズまで本質的に有効である．ただし，グレイ
ンサイズが大きくなると，DDIによる減少が大きくなり，そ
の依存性については，5節でも説明する．グレインサイズが
さらに大きくなると，DDIはグレイン内に多磁区構造の形成
を誘発する43)．このような系での核形成のメカニズムはナノ
サイズのグレインのメカニズムとは異なる．それを調べるた
め平坦な磁気パターンのパラメータ（異方性エネルギー，
DDI）への依存性を体系的に研究し，磁気パターンの状態図
を取得した44)．安定状態が多磁区構造であるこのような大き
な系における均一磁化状態の準安定性を研究するために，熱
減磁プロセスに対応する熱クエンチプロセスと着磁状態から
の磁場減少に対応する磁場クエンチプロセスによって得られ
た状態図を比較し，相図の一部の領域で準安定性の存在を明
らかにした．また，均一に磁化された状態を破壊する核生成
は，コーナーから発生するDDIがない場合とは対照的に，
DDI効果のために表面の中央で発生することも見つかった．
現実的な多結晶磁石，つまりグレインの集合体の保磁力で
はグレイン間の相互作用が重要な役割を果たす．ソフト磁性
相のサンドイッチ（ハード／ソフト／ハード）構造での磁壁
ピニングの閾値磁場からなる粒界相の影響を研究した45-51)．
また，保磁力に対する表面近傍の磁気異方性の影響を報告
する52)．保磁力を研究する場合，ミスアライメントの影響も
重要である．Fujisaki等53)は，LLG方程式を使用して保磁力
のアラインメント依存性を研究し，磁場方向に対するコンド
ルスキー型挙動 1/cosθの可能性を調査した．この問題は，
Bance等54)によって詳細に研究されている．ソフト磁石境界
相をつけた影響は，温度依存パラメータを用いたマイクロマ
グネティックシミュレーションによって研究されている24,27)．
さらに，グレインの集団効果も重要である．保磁力の分布
を持つ独立したグレイン（ヒステロン）の集合体は，いわ
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ゆる Preisachモデル55)によってモデル化される．各グレイン
は，それぞれのヒステリシス特性を持つ．その分布と磁石全
体の First order reversal curve（FORC）56)は関連付けられてお
り，その分布は FORC図と呼ばれる．グレイン間の相互作用
は FORC図の変化を引き起こし，FORC図は磁石の性質を分
類するために用いられ57)，たとえば，陶磁器には磁性グレイ
ンが含まれているため，考古学において陶器を分類するため
にも利用される58)．グレイン間の相互作用の効果を研究する
ために，Preisachモデルの拡張が検討された59,60)．
この論文は以下の節から構成される．第 2節では，本論文
で使用したモデルについて説明する．3節では，熱力学的特
性と使用される方法を説明する．4節では，SLLGおよび自
由エネルギー法によるナノグレインの保磁力を調べるための
アプローチを説明する．5節では，DDIが関係する大きなグ
レインの保磁力を調べる．6節では，粒界と表面特性の影響
を調べる．7節では，グレインの集合の保磁力について説明
する．8節では，要約と展望を述べる．付録Aでは，ハミル
トニアンのパラメータとして用いる交換結合と磁気モーメン
トについて簡単に説明する．

２　モ　デ　ル
Nd磁石のモデルとして以下の原子論的ハミルトニアンを
採用する23)：

 
Fe Nd

2
, ,

ˆ2 z m m z
ij i j i i l i l i i

i j i i i

J D s B O h S


        s s  ℋ  (2)

ここで，siは i番目のサイトでの古典的なスピンを示し，ス
ピンの大きさ |si|はサイトのタイプによって異なる．Nd2Fe14B
のユニットセル（Fig. 1 (a)）には，2種類のNdサイト，6種
類の Feサイト，および 1種類のBサイトがある．Jijは i番目
のサイトと j番目のサイト間の交換相互作用，Diは Fe原子
の磁気異方性定数，第 3項は磁気異方性の結晶電場（CEF）
である．Nd原子のエネルギーであり，hは外部磁場である．
希土類原子（イオン）のCEFは，次の形式で与えられる．

CEF
.

,      Θˆm m m m l
l l l l l

l m

B O B A r     ℋ  (3)

ここで，Ôm
l は，古典的なスピンで表したスティーブンス

（Stevens）演算子で，たとえば，Ô0
2 = 3J 2

z − J 2である．Θlと 
Am

l は，それぞれ，スティーブンス係数と，CEFの球面調和
関数の係数である．rは電子の動径であり，〈rl〉は文献 [61]で
推定された動径波動関数での平均である．我々の研究では，
対角演算子（m = 0）のみを使用して l = 2, 4, 6の項を採用し
ている．この結晶電場は基底状態でのスピンの傾きを与える．

FeおよびB原子の場合，siは i番目のサイトでの磁気モー
メントを示すが，Nd原子の場合，siは原子価（5dおよび
6s）電子のモーメントである．ゼーマンエネルギーの場合，
i番目のサイトの磁気モーメントは Siで与えられる．Feサイ
トと Bサイトの場合，si = Siである．ただし，Ndの場合，
siだけでなく，4f電子の磁気モーメント Jiも寄与する．ここ
で，Jiは軌道モーメント Lとスピンモーメント s4fからなり，
スピン軌道相互作用（SOI）によって反強磁性的に結合する．
その大きさは |Ji| = ɡT JμBで与えられる．ここで，ɡT = 8/11は
Land因子であり，J = 9/2である．s4fと siは，Fig. 2に概略的
に示されているように，フントの法則によって強磁性的に結
合する62)．各Nd原子の合計モーメントは Si = si + Jiであり，
これは磁場との相互作用のとき用いられ，交換相互作用は式
(2)のように Jij si·siの形で与えられる．FeとNdの間での Jijは
反強磁性的である．ここでは，実験データ63)で求められてい
る結晶場係数 Am

l の値を採用した．
Feの異方性については，単一イオン異方性Diのみを考慮

し，Miura等64)によって計算された値を採用した．Bは磁気
ハミルトニアンにほとんど寄与しない．

Nd2Fe14Bは遍歴磁性体であるが，ここでは，磁気相互作用
をハイゼンベルクモデルの形で表現しており，相互作用は電
子の遍歴性のために広く分布する．それに関してはKorringa-
Kohn-Rostoker（KKR）グリーン関数法65)（Akai-KKR）を用
いた第一原理計算によって得られたスピン間の交換エネル
ギーを採用した．スピン間の相互作用は，Fig. 1 (b)に示すよ
うに広く分布している．本研究では，rcutより遠く離れた相
互作用をカットした．ほとんどの計算では，rcut = 3.52 Åま
での相互作用を使用した．Akai-KKR法によって推定された
磁気モーメント siと交換結合 𝐽ij si sjのすべてのデータは，付
録Aの簡単な説明とともに，補足資料 1に記載した．

Fig. 2  Magnetic interactions in a Nd atom.
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３　熱力学的性質
3.1 巨視的性質
3.1.1 磁化
まず，磁化の温度依存性を調べる．Nd磁石は T ~ 135 Kで
スピン再配列（SR）転移を示すことが知られており，それ
以下の温度では磁化は c軸から傾いている7-9,63)．基底状態で
の傾きを与えるためには，異方性エネルギーが，c軸からゼ
ロでない角度で最小点を持っている必要がる．そこで，Nd
のCEFを確認するため，Jz = Jcosθを式 (3)に代入すると，
Nd原子の 0 Kでの異方性エネルギーは，次の形で表される．

EA = K1 sin2 θ + K2 sin4 θ + K4 sin6 θ	 (4)

ここで，K1 = −3f2B
0
2 − 40f4B

0
4 − 168f6B

0
6などであり，flは正の定

数である．
Yamada等63)によって求められた係数 A2

0 = 295.0Ka0
−2, A4

0 = 
−12.3Ka0

−4，および A6
0 = −1.84Ka0

−6（a0はボーア半径）を用い
ると最初の単一イオン異方性K1は，T = 0でK1 < 0を満たす．
ただし，A2

0 > 0であり，スティーブンス係数Θ2 < 0であるた
め，B2

0 < 0であるが，他の項（B0
4および B0

4の項）の寄与に
よりK1 < 0となる．このポテンシャルは，θ ≃ 0.2πで最小値
を示し，Fig. 3に示すように，基底状態（ゼロ温度）で傾斜
した磁化を引き起こす．

Fig. 4 (a)に，磁化の zおよび xy成分の温度依存性を示
す23)．SR転移は，実験での値（Tr ≃ 135 K）に近い遷移温度
Tr ≃ 145 Kで明確に観察される．Tr = 145 Kは 2節の終わりで
説明した相互作用の範囲の選択 rcutに依存しない．この事実
は，Tr付近の低温では，異方性と短距離の強い相互作用の間
の競合が関係していることを示している．強磁性相転移に関
しては，臨界温度は，rcutに応じて，Tc ~ 750 − 870 Kとなる．
これらの値は，Tc ~ 585 Kの実験値4,7)と比べて少し過大評価
されている．この違いは，計算で使用された交換定数に起因
するため，必要に応じて交換定数の再スケーリングが必要に
なる．しかし，全体の特性は半定量的に再現されており，熱
ゆらぎの影響を研究する上で深刻な問題はないので，以下で
はこのモデルを採用する．そのため，結果を実験結果と比較
する場合，温度は臨界温度でスケールしたものを使用する必
要がある．
原子論的モデルを用いているので，原子固有の特性を個別
に観察できる．たとえば，Fig. 4 (b)に示すように，Fe原子
とNd原子の磁化の温度依存性などである．この図に示すよ
うに，温度が上昇すると，Ndの磁化は Feの磁化よりもはる
かに速く減少する．この違いは相互作用の違いに起因すると
考えられる．つまり，Ndと Feの間の交換結合は小さく，Fe
スピンは互いに強く結合している（Nd原子間の交換定数は
無視できる）．
3.1.2 自由エネルギーの角度依存性
異方性エネルギーKi(T)（式 (4)）の温度依存性を求めるの

に，制約付きモンテカルロ（C- MC）法を用いる．この方法
では，全磁化M = (Mx, My, Mz)の方向は固定されている．与え
られた角度 θ（c軸と磁化の間の角度）での，磁化トルク 𝒯
を次の式で計算した．

N

j
i MC


  

 


i
e

e
 𝒯 ℋ  (5)

そしてそれを用いて，過剰自由エネルギー  ΔF(θ) = F(θ) − F(0) 
を求める．

     
0

Δ
θ n θ

θ θ

n θ
F θ dθ

θ
  




 

    (6)

ここで，eiと nは，それぞれ siとMの単位ベクトルである66)． 
Fig. 5 (b)に，得られたトルクと自由エネルギーの角度依存性
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Fig. 3  Anisotropy energy EA(θ) for a Nd atom.

Fig. 4 � (a) Temperature dependence of magnetizations. Circles and triangles denote Mz and Mxy, respectively. (b) Temperature dependence of magnetizations of 
Fe and Nd atoms. (From reference [23]: modified.).
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を示す．式 (4)を用いて自由エネルギーの角度依存性を分析
することにより，係数 K1(T )，K2(T )，および K4(T )の温度依
存性が得られ（Fig. 5 (b)），これは以前の研究で得られたも
のと一致する67,68)．
磁場Hextに対する自由エネルギーの角度依存性を用いて，
次のようにさまざまな温度でHextの関数として自由エネル
ギーを求める（Fig. 5 (c)）．これは，磁化の均一な（コヒー
レントな）回転に対するエネルギー障壁の温度依存性を与え
る23,69)．ただし，保磁力の温度依存性に関するより包括的な
研究は，4.2節で詳しく述べる．
3.2 磁壁
磁壁のプロファイルは，磁石の重要な特性の 1つである．

ネオジム磁石の磁壁のプロファイルを調べ，現在の原子論的
モデルが微視的な秩序特性をどれだけうまく再現しているか
を調べた25,70)．結晶構造の異方性のため，プロファイルは方
向に依存する．Fig. 6 (a)に示すように，a軸（容易軸に垂直）
に沿った磁壁はBlochタイプであるが，c軸に沿った磁壁は
Néelタイプである．x軸に沿って伝播する Blochタイプの場
合，磁化の z成分は階段状の構造を示し，y成分は釣鐘型の
構造を示す．それぞれ

   
0

tanhz
xm x m T
δ

    
 

  (7)

および

    1

0
coshx

xm x m T
δ

     
 

  (8)

そして，mx(x) = 0である．ここで δ0は壁厚のパラメータ

0
1

Aδ
K

   (9)

であり，磁壁の幅は ξ = πδ0で与えられる．これらの依存関
係は，Néelタイプにも適用される．T = 300 Kでの，両方の
場合のプロファイルを Fig. 6 (b)に示す．プロファイルは，
式 (7)と (8)によってよくフィットされている．磁壁の幅は，
実験的に推定された値71)と一致している．Blochタイプ（a
軸に沿って）の幅は，Néelタイプ（c軸に沿って）の幅より
も大きいことが明らかになった．この違いは，方向によるス
ティフネス定数の違いに起因している．これについては，3.3
説で詳しく説明する．さまざまな温度でドメイン幅を求め，
それが温度とともに増加することを示した．これは，スティ
フネス定数の繰り込みが異方性エネルギーの繰り込みよりも
速いことを示している．

Fig. 5 � (a) Temperature dependence of torque and excess free energy as functions of angle from the c-axis. (b) Temperature dependence of anisotropy constants 
K1, K2, and K4. Open circles and squares show the corresponding values obtained experimentally for K1 and K2

68). (c) Temperature dependence of excess 
free energy as a function Hext at various temperatures. (From reference [23]: modified.)

(a) (b)

a
b

c

c
a

b

Fig. 6 � (a) (top) Domain wall propagating along the a-axis (type I, Bloch-type wall), (bottom) domain wall propagating along the c-axis (type II, Néel-type 
wall). (b) (top left) Mz along the a-axis (type I) at 300 K. The unit of the vertical axis is μB/atom. (top right) Mxy along the a-axis (type I) at 300 K. (bottom 
left) Mz along the c-axis (type II) at 300 K. (bottom right) Mxy along the c-axis (type II) at 300 K. The analytical functions mz(x) and my(x) are given by 
black lines. Here symbols denote Mz (Mxy) at different Monte Carlo steps. (From reference [25]: modified.)
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3.3 交換スティフネス定数の異方性
結晶の異方性のため，交換スティフネスは Fig. 7 (a)に示
すように方向に依存し，3.2節で説明したように磁壁の形状
に違いが生じる．そこで，a軸に沿ったスティフネス定数
Ax(T )と c軸に沿った Az(T )の依存性を調べた24)．与えられた
温度でのスティフネス定数を求めるために，次の 2つの量：
磁壁エネルギー  Ԑdw(T )と異方性エネルギー  ԐK (T , θ )72,73)を用
いる．前者は，連続体モデルで次のように表される．

     dw K0
2 ,

π
T A T dθ T θ     (10)

Ԑdw(T )は，原子論的スピンモデルの磁壁自由エネルギー   
ℱdw(T )に等しいと見なす．これは

 
 

 
DW

2

dw

E T

T

T
T T dT


    ℱ  (11)

によって与えられる．ここで，Edw(T )は磁壁形成の内部エネ
ルギーであり，平行周期条件と逆平行周期境界条件を持つシ
ステムの内部エネルギーの差として定義される．異方性エネ
ルギー  ԐK (T , θ )は，3.1.2節で説明したC-MCによって計算し
た．このようにして得られた a軸（Ax(T )）および c軸（Az(T )） 
に沿ったスティフネス定数の温度依存性を Fig. 7 (b)に示す．
最近，Gong等は同様のスティフネス定数の方向依存性を求
め，Nd磁石と粒界相の間の界面交換結合強度に研究を拡張
している28)．
最近，スティフネス定数の異方性が単結晶サンプルのスピ
ン波測定によって評価された76)．そこでの異方性は高温で上
記の結果よりも小さい．この違いは，交換スティフネス定数
の定義方法や長距離交換相互作用の存在などが原因である可
能性があり，将来明らかにする必要がある．
ここで提案した我々の方法は一般的であり，他の物質にも
適用できる．たとえば，磁石 SmCo5

77)と SmFe12
78)について

も同様の計算が実行されている．前者では Ax(T ) ~ Az(T )，後
者の場合は Ax(T ) < Az(T )であり，Nd2Fe14Bとは大幅に異なる
異方性特性をもつことがわかっている．

3.4 強磁性共鳴（FMR）
磁化のダイナミクスは，LLG方程式によってシミュレー
トされる．熱ゆらぎを考慮するために，白色ガウス過程で与
えられるノイズ磁場 {ξi}を LLG方程式に追加した Stochastic 
LLG（SLLG）方程式22,23)を用いる．

      eff eff
2 21 1

i
i i i i i i i i

i i i

d γ α γ
dt α α S

       
 

S S ξ S S H ξ  ℋ  (12)

ここで，αiは i番目のサイトでの減衰係数，γは磁気回転定
数，そして

eff
i


 

 i
H

S
  ℋ  (13)

は，交換相互作用と異方性項による有効場である．減衰定
数17)には一般的に受け入れられている値 αi = 0.1を採用した．
ノイズ磁場 {ξi}は

 0,   2 ,   , , o( ) ( ) r,(  )μ μ ν
l k kl μνk kξ t ξ t ξ t D δ δ δ t s μ x y z      (14)

の関係を満たす．ノイズの強さ kD  は，揺動散逸関係によっ
て温度に関係している．

Bi
i

i

α k TD
S γ

   (15)

物理ノイズの自己相関時間は有限であり，自己相関時間がゼ
ロの白色ガウスノイズは，短い相関ノイズの極端なケースで
ある．実際，白色ガウスノイズには非常に高い周波数成分が
含まれており，有限温度で量子力学的に抑制される必要があ
る．原則としては，熱浴の正しいエネルギースペクトルを使
用する必要があるが，現在の SLLGは，フォッカープランク
方程式の確率分布のダイナミクスを実現しており分布は特定
の温度での熱平衡分布になる21,22)．したがって，そのような
プロセスの最も単純なモデルとして，動的モデルの現在のス
キームを採用する．
久保公式29,79)を用いて，平衡状態にある磁化M = (Mx, My, Mz) 

の時間相関関数 C α(τ)(α = x, y, x)からゼロ外部磁場での FMR
共鳴周波数の温度依存性を求めた．FMRスペクトル I(  f  )は，

Fig. 7 � (a) Domain wall propagating along the a-axis (type I) and domain wall propagating along the c-axis (type II). (b) Temperature dependence of exchange 
stiffness constants, A, for the DW type I (red circle) and type II (blue circle). Inset shows the renormalized values, Ã, and the green bar denotes the 
range of the experimental values at room temperature74,75). (From reference [24]: modified.)
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時間相関関数C α(τ)によって次のように与えられる．
0

0

2( ) ( )1 t Tα α i πfτ

t
I f dτC τ e

T


    (16)

ここで
0

0
( ) ( ) (1 )

t Tα α α

t
C τ dt M t M t τ

T


    (17)

上式の時間相関関数は SLLG法により得られる．
Fig. 8に，Nd磁石モデルの共鳴周波数の温度依存性を示

す．ここで，スペクトルのピークが温度に対して非単調な依
存性を示し，低温相のほぼゼロの FMR周波数が SR転移を
反映していることがわかる29)．
ここで，低温相で共鳴周波数がゼロ，すなわち fR ~ 0，で

あることを説明する．この特徴は，磁化が傾斜していること
に起因している．ここでは，Nd磁石ではスピンは相互作用
のため強く結合し集団運動するため，交換相互作用と第 1，
第 2異方性エネルギー（式 (18)）を持つ SR転移を示すミニ
マル模型での全磁化Mのダイナミクスを検討する．FMRは，
外部の均一な磁場に対する全磁化の応答であり，磁化にかか
る有効場は次のように与えられる．

Anisoeff 2 4
Aniso 1 2,     ( ) ( )z z

i i

H D M D M
M


    

  
  ℋℋ  (18)

ここで，ℋAnisoは，最小モデルの異方性項からの寄与である．
歳差運動の周波数は次の式で与えられる．

eff eff
eff,   

2 i
γhf h
π

  H   (19)

D2 = 0の場合，共鳴周波数は fR = γheff /(2π) = 2D1Mz /(2π)で与
えられる．したがって，fRはMzに比例する．これは通常の
FMRの従来の温度依存性である．
一方，D2 ≠ 0の場合，状況は異なる．

0 0

G G
eff 0sinz

zθ θ θ θ

E E M h θ
θ M θ 

  
  

  
  (20)

の関係において

heff = 0	 (21)

となることがわかる．なぜならば，傾いたスピンの状況では

0

G
00,   sin 0

θ θ

E θ
θ 


 


  (22)

が成り立つからである．これから，重要な結論が導かれる．
eff

00    for   0
2
γhf θ θ
π

      (23)

ここの計算では，平面内の異方性，つまりm ≠ 0のスティー
ブンス演算子は考慮されていない．ゼロ以外のmの項が存
在する場合には，有効場は z軸から外れ，共鳴周波数はゼロ
でなくなる．ただし，ゼロ以外の項は小さいため，SR転移
温度付近の共鳴周波数は大幅に低下する．この結論（Fig. 8）
は，Nd磁石の特徴の 1つである．

４　ナノグレインの保磁力
保磁力は準安定磁化が存在するしきい値磁場であり，そ
の様子は Fig. 9に概略的に示されている．ゼロ温度での保
磁力は，自由エネルギー障壁（バリア）が消える磁場にな
る．しかし，有限温度では，Fig. 9 (b)に示すように，熱ゆら
ぎによってバリアの飛び越えが起こる．バリアがない場合
（Fig. 9 (a)），磁化は決定論的にスムーズに緩和する．一方，
Fig. 9 (b)の場合，緩和は大きな熱ゆらぎによって引き起こさ
れ，ポアソン過程の一種として確率的に発生し，そのため緩
和時間が長くなる．
磁石は小さな磁気グレインで構成されており，磁化の反転
はグレインの反転のシーケンスである．したがって，基本的
なプロセスとして，最初に単一のグレインでそのプロセス
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Fig. 8 � Temperature dependence of resonance frequency fR for the Nd 
magnet model. (From reference [29]: modified.)

Fig. 9  (a) Deterministic process. (b) Stochastic process by barrier-crossing dynamics.
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を研究した．ゼロ温度では，反転は Stoner-Wohlfarthプロセ
ス80)として起こる．しかし，有限温度では，熱ゆらぎの効果
が重要な役割を果たす20)．この効果を定量的に研究するため
に，2つの相補的な方法を用いた．すなわち，磁化のダイナ
ミクスの直接的な SLLGシミュレーション38)と，MCシミュ
レーションによる磁化の関数としての自由エネルギーF(m)
の分析である40)．
4.1 磁化のダイナミクス

SLLG方程式 (12)を用いて，磁化のダイナミクスを調べ
た．Fig. 10 (a)に，逆磁場 h = 4.0 Tで α = 0.1でのダウンスピ
ン状態からの磁化反転のスナップショットを示す．この緩和
は確率的領域にある．そこでは，核形成がコーナーから発生
していることがわかる．そこから反転領域は，最初に ab平
面でBloch型磁壁によって拡大し，その後，Néelタイプの磁
壁によって c軸の方向に成長する．この傾向は αの値とは無
関係であることもわかった．このプロセスは，a軸と b軸に
沿った効果的な交換相互作用が c軸に沿ったものよりも強い
という事実に起因する24,25)．Fig. 10 (b)に，α = 0.1で，h = 8 T
（Fig. 10 (b)（左））と h = 4.1 T（Fig. 10 (b)（右））での磁化の
時間依存性 site

1
/N z

z ii
m S N


   を示す．

準安定緩和には，決定論的と確率論的な 2つの典型的なタ
イプがある．前者のタイプは強い磁場で発生し，多核生成
Avramiプロセスによって特徴づけられる．磁化の緩和（12
サンプル）の例を Fig. 10 (b)（左）に示す．ここでは，緩和
時間の分布が小さくなっている．一方，後者のタイプは弱い
磁場で発生し，その緩和は単一の核形成が律速になってい
る．この場合，緩和時間の分布は，Fig. 10 (b)（右）に示す
ように非常に広くなる．図では，まだいくつかのサンプルが
緩和しておらず，平均緩和時間を求めることは全てのサンプ
ル緩和するまで不可能である．2つのケースの境目では，緩
和時間が非常に急速に増加し，この領域は準安定性の実際的
な終点と見なすことができる．このような点は動的スピノー
ダルポイント81)と呼ばれる．
後者（単一の核形成が律速）の場合，緩和時間の分布が大
きいため，平均緩和時間の評価が困難になる．この困難を克
服するために，緩和時間を評価するための統計的手法として

反転確率 pと緩和時間 τの間の統計的関係を導入した．単位
時間内に pの確率でイベント（緩和）が発生した場合，その
イベントが期間 [t, t + Δt]で初めて発生する確率は pe−ptΔtで
あるので平均緩和時間 〈τ〉は次の式で与えられる．

0

1ptτ p te dt
p

       (24)

イベントが期間 [0, t]で発生する確率 P(t)は P(t) = 1 − e−ptで
ある．そこで，N回のシミュレーションを実行すると，反転
していないサンプルの数はN − Ndone(t) = Ne−ptとなる．この関
係から，p（および τ）は ln(Nsv(t)/N)の −ptに対する傾きから
求められる．Fig. 11に ln(Nsv(t)/N)の時間依存性を示す．その
勾配から 〈τ〉を見積もることができる．この方法では，ダイ
ナミクスが単一の核形成プロセスによって支配される時間の
領域（直線部分）を知ることができる．この領域の評価はサ
ンプルの素朴な平均をとる場合には困難である．

Fig. 12 (a)に，さまざまな α値での緩和時間の磁場依存性
を示す．磁場が h ≃ 4.2 Tを下回ると緩和時間は急速に増加
する．大きな緩和時間の場合，アレニウス型の単一の指数関
数的減衰が予想される．そこで，緩和時間を二重指数フィッ
ティングの形で補正項を含めて外挿する．

τ(h) = Ae−ah + Be−bh = Ae−ah(1 + Ce−dh)	 (25)

ここで，C = B/Aおよび d = b − aである．Fig. 12 (b)に，式 (25)
でフィットしたものを，さまざまな αの値に対してプロット
した．各線と τ = 1の交点が保磁力を与える．α = 0.1，0.15，
および 0.2での保磁力はそれぞれ h = 3.2，3.0，および 3.0で
あり，保磁力は次のように評価される．

hc ≃ 3 T	 (26)

この値は次の小節で説明するMC法で求められた推定値 hC ≃ 
3.3 T40)に近い．Fig. 12 (b)の破線はMC法によるデータによ
るものである．SLLG法のシミュレーション時間は限られて
おり，1秒よりもはるかに短いものの，緩和は単一の核形成
プロセスによって支配されるため，τ(h)（式 (25)）を使用し
た保磁力の推定は有効に働く．
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Fig. 10 � (a) Snapshots of the magnetization reversal from the all-down spin state under a reversed field (h = 4:0 [T]). Red and blue arrows denote down-spin 
and up-spin states, respectively. (b) Examples of time evolutions of magnetization relaxation curves at (left) h = 8 T and (right) h = 4.1 T. α = 0.1. (From 
reference [38]: modified.)
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4.2 モンテカルロ法
4.2.1 磁化の関数としての自由エネルギー
与えられた温度 Tと磁場 hでの自由エネルギーは次の式で

与えられる．

      0
B, ln , ,   ,

N z
ii

β βH SF T H k T Z T H Z T H Tre    
  ℋ  (27)

ここで，ℋ0は磁場のないハミルトニアン，S ziは i番目のサイト 
でのスピン， N z

ii
S  は全磁化である．磁化をMに固定すると

       0
B, ; ln , ; ,   , ;

N z
ii

Nβ βH S z
ii

F T H M k T Z T H M Z T H M Tre δ S M        ℋ

 (28)

システムが磁化Mを持っている確率は次の式で与えられる．
 
 
, ;

( )
,

Z T H M
P M

Z T H
   (29)

したがって，F(T, H; M )は，Mの分布関数から

    B
( ), ; , ; 0 ln
(0)

P MF T H M F T H k T
P

     (30)

として求められる．原則として，分布はMCシミュレーショ
ンを介してMのヒストグラムから取得できる．しかし，大
規模なシステムの場合，比率 P(M )/P(0)は eaNの依存性をも
つ．ここで，aはO(1)の定数である．通常のMCシミュレー
ションでは，P(M )が非常に小さい状態は生成されない．し

たがって，Mの全範囲で P(M )を取得することは事実上不可
能である．Wangと Landauは，この困難を克服する方法を提
案している41)．この方法を使用して，H = 0の場合に P(M )，
つまり F(T, 0; M )を求め，それから F(T, H; M )は次の関係に
よって簡単に求められる．

F(T, H; M ) = F(T, H; 0) − HM	 (31)

Fig. 13（左）に，F(T, H; M )をいくつかの磁場について示す．
自由エネルギー障壁 FBは，Fig. 13（右）に示すように定義
される．いくつかのサイズの自由エネルギー障壁 FB(H )の場
依存性を Fig. 14に示す．ここで，F(T, H; M )のサイズ依存性
が L > 20 nmで飽和することが確認できより大きなサイズの
ケースを研究するのに十分な大きさであることがわかる．こ
こでは，H0を，FBがゼロになり磁化が不安定になる磁場と
して定義する．この磁場では，緩和時間はゼロである．有限
温度では，準安定状態は熱ゆらぎで緩和する可能性がある．
アレニウスモデルを使用して，1秒あたりの緩和率を緩和時
間と緩和時間 τを次のように表す．

B
B

contact
contact

1,      
βF

βF er N e τ
r N

     (32)

ここで，Ncontactは，1秒間の熱浴との接触頻度であり，通常
は 1011として与えられる．したがって，1秒の緩和時間の場

Fig. 11 � Time dependence of ln(Ns /N). Blue circles denote time dependence of ln(Ns /N) at (a) h = 8 T, and (b) h = 4.1 T. α = 0.1. For (a) and (b), the slopes p = 
2.697 × 1011 s−1 and p = 1.491 × 109 s−1 are estimated respectively by linear fitting (red lines). Details are given in text. (From reference [38]: modified.)

Fig. 12 � (a) Magnetic field dependence of the relaxation time (magnetization reversal time) on damping factor α. Open circles denote the relaxation time of the 
Arrhenius law (ατ = τ0e

ΔF), in which ΔF is taken from the Monte Carlo study for Lx = 10.6 nm in Fig. 14. (b) Extrapolation of the relaxation time to 
estimate the field at which the relaxation time is 1s (coercivity) for different values of damping factor α. (From reference [38]: modified.)
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合の自由エネルギー障壁は

FB = kBT × ln(1011) = 25.3kBT	 (33)

となる．この値を与える磁場が，1秒の緩和時間の保磁力と
なる．これを熱的に活性化された保磁力HCと呼ぶことにする．
このようにして得られた異なる温度でのH0とHCは，それ
ぞれ青と赤の丸印で Fig. 15にプロットした．この図では，
周期境界条件のシステムでH0として求めた保磁力Hkを，破
線でプロットされている．計算された温度範囲で，Hkが磁
気異方性場Ha = 2K1/ℳsとほぼ同じ値をとる．ここで，K1は
磁気異方性定数23,24)およびℳsは，特定の温度での飽和磁化
である．この図には，焼結磁石82)と，Nd-Cu合金粒界拡散磁
石42)もプロットしている．ナノサイズのグレイン内ではDDI
は大きな影響は与えないが，他のグレインからのDDIの影
響は反磁界として考慮されるべきであり，反磁界 −Nd ℳsは，
DDIの効果を外部からの一様な場として扱われる．ここで
は，反磁界のサイズと形状の依存性83)を具体的に考慮してい
ないが，反磁場係数はNd = 0.5 ~ 1.0の範囲であると考えられ
る．この減磁効果の寄与を考慮に入れると，HCは，グレイ
ンがかなり分離されている熱間加工磁石の振る舞いとよく一
致している．
保磁力Hcの温度依存性は，Kronmüller方程式として知ら
れる次の形で表される5,33)．

Hc = αHk − Ht − Nd ℳs = α′Hk − Nd ℳs	 (34)

これは，保磁力が単純に予想されるHk − Nd ℳsからどれだけ
減少するかを表している．最初の形では，Ht = H0 − HCは熱
活性化磁場であり，パラメータ αはH0 /Hkで与えられるが，
2番目の形では，すべての熱効果がパラメータ α′ = HC /Hkに
含まれている．ここでの αは LLG方程式の減衰係数ではな
いことに注意されたい．我々のアプローチで αとHtの温度
依存性を具体的に求めることができる．

Fig. 15の挿入図にそれらの温度依存性を示す．Fig. 15の
緑色の線で表した焼結多結晶磁石について，Kronmüllerと
Durstは，室温付近で測定された磁気特性から現象論的に減
衰係数を α′exp = 0.89 ~ 0.93と推定している．これは私たちの
得た値に近い．
4.2.2 活性化体積
次に，「活性化体積」という考え方によって導入された熱
活性化（核形成）のメカニズムついて考察する32-34,42)．ΔMは，
自由エネルギーが極小値をとるときの磁化の値M = Mbと極
大値をとるときの値M = Mtの間の磁化の差，つまり ΔM = 
Mb − Mt，を表す（Fig. 13（右）を参照）．

Fig. 13 � (left) Free energies as a function of M of the Nd2Fe14B isolated grain whose size is (Lx,Ly,Lz) = (14.1,14.1,14.6) nm (212,536 spins). MT = 0.46TC. Red 
line is F(T,H = 0;M), and other lines are for those with H > 0. (right) magnified F(T,H;M) around the metastable state. (From [40]: modified, ©2020 
The Authors)

Fig. 14 � Free energy barriers as a function of μ0Hz for four system sizes: 
Lx, = 10.6 nm, 21.1 nm, and 24.6 nm (Lx, = Ly, Lz = 1.038Lx) (From 
reference [40]: modified, ©2020 The Authors)

Fig. 15 � Temperature dependence of coercivity. Blue line μ0H0 and red 
line μ0HC were calculated from Fig. 14 for 21.1 nm × 21.1 nm × 
21.9 nm (713,172 spins) isolated grain at each temperature. The 
colored area depicts the coercivity μ0HC under the demagnetization 
fields in the range of demagnetization factor Nd = 0.5 ~ 1.0. Green 
and purple squared lines denote the experimental measurements 
in a sintered magnet82) and a hot-deformed magnet with grain 
boundary diffusion of Nd-Cu alloy42), respectively. Inset shows α 
= H0/Hk and α′ = HC/Hk. (From reference [40], ©2020 The Authors)
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活性化体積は
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 (35)

によって定義されている．FBを微分

FB(H ) = F(Mt, H ) − F(Mb, H ) = F(Mt, 0) − F(Mb, 0) + μ0H(Mt − Mb)
	 (36)

することにより，式 (5)が
Δ

s

MV 


 
ℳ

 (37)

関係を与えることがわかる．ここで，Mt(b)はHの関数である
ため F(Mt(b), 0)はHに依存するが，M = Mt(b)で dF/dM = 0であ
るため，これらの項からの寄与はゼロである．
エネルギー障壁がHに線形依存していると仮定する，つ
まり，次の現象論的公式で n = 1とすれば
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  (38)

熱活性化効果について広く使用されている現象論的方程式：
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 (39)

が得られる33)．ここで，VCはH = HCでの Vである．Fig. 16
でHtとHt′の温度依存性を比較する．両者には定性的に似た
傾向が見られる．HtとHt′の違いは，高温範囲で顕著になる．
これは，活性化体積と nが一定ではないためである．

５　大きなグレインの保磁力
強磁性体では一様な磁化が現れるため，DDI

 DDI 3 5
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は重要な効果を持ち，大きな系では一様な秩序を壊す．今の
物質の薄膜におけるDDIの効果を調べる．DDIは長距離の
相互作用であるため，シミュレーションの計算コストはス
ピン数の 2乗（N 2）とともに増加する．この困難を克服する
ためにさまざまな方法が提案されている84)が，今考えている
物質のように大きなユニットセルをもつ場合にはあまり効
率的ではない．たとえば，高速フーリエ変換（FFT）を使用
する方法では，ユニットセルに 68個の原子を含む系では，
フーリエ空間に 68個のモードが必要である．確率的カット

オフ（SCO）法が代替案として提案されている85,86)．SCO法
は，スイッチングと呼ばれる手順によって相互作用の選択を
行う．選択手順は，詳細釣り合い条件を維持しながら確率的
に実行される．したがって，シミュレーションの定常状態
は，元のモデルの平衡状態と同じであることが保証されてい
る．結合更新プロセスで長距離の弱い相互作用が採用される
ことはめったにないため，全体的な計算時間が大幅に短縮さ
れる．例として，DDIを使用する 3次元システムの場合，シ
ステム内のスピンの数を Nとすると，1回のモンテカルロス
テップをO(N lnN)の時間で計算できる．
従来の SCO法は，複雑なユニットセルを持つ系では手続

きが面倒になる．
この今回のシミュレーションでは，ウォーカーのアルゴ
リズム30)を用いた修正 SCO法（MSCO）を開発した．Fig. 17
で，計算時間がO(N 2)からO(N lnN)に減少し，MSCOが従来
の SCO法よりも小さな係数を持つことを示す．
5.1 ナノグレインの保磁力に対するDDIの影響
これまで，DDIがない場合に保磁力を研究してきた．シス

テムサイズが大きくなると，DDIが保磁力を決定する重要な
要素になる．この小節では，自由エネルギーの方法を使用し
てナノグレインの保磁力に対するDDIの影響を調べ，複数
の磁区が現れるより大きなグレインに対するDDIの影響を
5.2節で調べる．
系の角から始まる核生成が律速である場合には，しきい値
磁場はサイズに依存しない．しかし，有限温度では，超常磁
性によってしきい値磁場が減少し，サイズとともにしきい値
が増加する．しかし，粒径が 20 nmを超えると，超常磁性の
影響がなくなり Fig. 18 (a)の青丸で示すように，しきい値磁
場が飽和することを確認した．

DDIがある場合とない場合のしきい値磁場を，保磁力とし
て Fig. 18 (a)に示す．DDIが保磁力を低下させることがはっ
きりとわかる．Fig. 18 (b)で，この結果をグレインサイズの
関数として示す．そこで，文献で得られたデータ87-90)が黒丸

Temp./TC

μ 0
H

t,
μ 0

H
t'(

T)

μ0(H0-Hc)

25.3kBT
μ0 Vcs

Fig. 16 � Temperature dependence of the thermal activation reductions 
of coercivity evaluated from the two ways: HC = H0 − HC and 
Eq.(39). (From reference [40], ©2020 The Authors)

Fig. 17 � Average computational time tav at T = 400 K as a function of 
the number of spins. Violet solid circles, blue solid squares, and 
magenta open squares indicate the computational time for the 
naive MC simulation, the SCO method, and the MSCO method, 
respectively. Upper and lower black dashed lines are proportional 
to N 2 and NlnN, respectively. (From reference [44]: modified.)
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でプロットされている．グレインの直線寸法の対数として保
磁力が低下する傾向があることがわかる．Fig. 18 (a)で得ら
れたデータも図にプロットした．この図から超常磁性のため
に，保磁力の最大点が有限温度でのグレインサイズの関数と
して存在することがわかる．
5.2 複数の磁区を持つシステムの保磁力
より大きなグレインの場合，一様な強磁性状態はもはや安
定せず，マルチドメイン磁気構造が現れる．このような大規
模なシステムでも，準安定で均一な強磁性状態が存在する可
能性がある．簡略化されたモデルを使用してこの問題を調 
べた．

 2
DDI,

,
,ij i j zi i ji j

i j i

J Ks V     s s s s  ℋ  (41)

特徴的な磁気配位のパラメータ依存性をみるため，様々な異
方性定数K，DDI D，およびシステムの厚さ Lzの系を自由境
界条件で調べた．いろいろな厚さ44)の系の (K/J, D/J)磁気プ
ロファイル相図を求めた．そこでは 5つの典型的な磁気相が
見られる：面外強磁性体，面内強磁性体，渦，マルチドメイ
ン，および傾斜マルチドメイン．Lz = 10の例を Fig. 19に示す．
次の 2つのアプローチで得られた磁気プロファイルを比較
することにより，保磁力を評価した．

（A）シミュレーションを高温でのランダムスピン配位から
始め，段階的に温度を下げ，熱消磁プロセスに対応する定常
状態を見つける熱クエンチプロセス．
（B）高磁場で得られた飽和強磁性状態から磁場を切り，シ
ステムの緩和させる磁場クエンチプロセス．これは残留プロ
セスに相当する．

Fig. 19は，熱急冷プロセスによって得られる状態はマルチ
ドメインである一部のパラメータ領域で，強磁性状態が準安
定のままであることを示している．
この現象は，かなり大きなグレインにおいても保磁力を与
える可能性を示している．準安定な強磁性状態はDがしき
い値に達すると，崩壊する．Fig. 20に，崩壊直後の構成を示
す．そこでは，磁化の核形成は角ではなく平面内で始まり，
核形成がコーナーから始まるナノスケールシステムの場合と
は著しく対照的をなす38,40)．

６　境界相の影響
Nd2Fe14B磁石は，ハード磁性相成分（Nd2Fe14B）からな
るグレインで構成され，各グレインは境界相で覆われてい 
る24,51,54,91)．したがって，境界相が前の節で研究したグレイン
の保磁力にどのように影響するかを研究することが重要とな

Fig. 18 � (a) Size dependence of coercivity with and without DDI. Blue and red circles denote the thermally activated coercivity with and without DDI, 
respectively. (b) Size dependence of coercivity (black circles) taken from literatures87-90) adding to the data in (a). Above the dotted line, the system 
tends to have a magnetic multidomain structure.

(a) (b)

Fig. 19 � (a) Magnetic structures obtained by the thermal-quench process (A) for various values of anisotropies and DDI for systems of 64 × ¥times 64 × 10 at 
× T = 0.3TC where TC is the critical temperature of the bulk system. Out-of-plane component (top panels) and the in-plane horizontal component (bottom 
panel) are exhibited using the color code given in Fig. 20. (b) Magnetic structures obtained by the field-quench process (B) from the out-of-plane 
ferromagnetic state.
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る．ナノコンポジット磁石，またはソフト磁性欠陥のある磁
石の場合は，境界相物質として α鉄を考える．一方，焼結磁
石や熱間加工磁石の場合，境界相は，弱い強磁性を示すNd
に富む物質で構成される．ソフト磁性相の組成は，濃度深度
プロファイル法18)によって研究されており，粒界の幅は数ナ
ノメートルであり，ほとんどの場合，弱い強磁性物質からな
る15-19)．
以下では，6.1節で前者のケースを検討する．このケース
では，ソフト磁性相が最初に反転し，主相の保磁力を低下さ
せる．これはスプリング効果と呼ばれる．次に，6.2節で，
主に後者の場合に焦点を当てて，ハード／ソフト／ハードの
サンドイッチ構造における核形成とデピニングの現象を調べ
る．関連する問題として，6.3節で表面の影響を調べる．
6.1 保磁力に及ぼす軟磁石粒界の影響
ここでは，ソフト磁性相によるスプリング効果を調べる．
交換スティフネス定数は方向に依存するため，スプリング効
果も方向に依存する．したがって，両方のソフト磁性相が両
方の方向についた系の磁化反転を調べる24)．以前に 3.3節で
求めた有限温度（T = 400 K）のパラメータ A(T )およびK(T )
を用いて，2相モデルのマイクロマグネティックシミュレー
ションを実行した．モデルは，Fig. 21 (a)（左）と Fig. 21 (a)
（右）に示されているようにソフト磁性相とハード磁性相で
構成される．ここで，影付きの部分はソフト磁性相を示す
A(T )とDDIの異方性を考慮しない場合，モデルAとBは同
じである．

Fig. 21 (b)（左）に，保磁力のソフト磁性相の厚さ slへの
依存性を示す．破線は，デピニングタイプの保磁力の分析結
果を示している45,46)．Fig. 21 (b)（右）に，磁化の場依存性を
プロットする．ソフト磁性相での核形成と磁壁のデピニング
（すなわち，ハード磁性相の反転）による磁化の変化がはっ
きりと見られる．

Westmoreland等91)，は，MCシミュレーションと熱ゆらぎ
のある原子論的ハミルトニアンを用いた SLLG方程式によっ
て，ソフト磁性相（α鉄）の効果を研究している．彼らは，
スピン再配列（SR）転移は実現しないが臨界温度を正しく
与える単純化されたハミルトニアンを使用した．このモデル
を使用して，モーターアプリケーションに適した温度（約
450 K）でパフォーマンスが向上したコア/シェルナノコンポ
ジットの特性を体系的に研究している．
6.2 サンドイッチ構造
より高い温度でより強い保磁力を実現するために，保磁力
に対する粒界相の影響を研究する必要がある．この目的のた
めに，外側のハード磁性相が中央のソフト磁性相と接触して
いる形状のハード／ソフト／ハード磁性相モデル（サンド
イッチモデル）が研究されてきた45-50,92,93)．このモデルは，
不均一系における核形成とデピニングの本質を捉えており，
GMRセンサー95)を含む磁性材料42,94)のさまざまな実験的お
よび理論的研究における現象の分析に頻繁に使用されている．

Sakuma等はゼロ温度でのハード／ソフト／ハード磁性相
の連続体モデルにおける核形成とデピニングのしきい値磁場

Fig. 20 � Nucleation pattern just after the collapse of out-of-plane ferromagnetic state. The spin direction (Sx, Sy, Sz) is coded in the manner that (Sx, Sy) is given 
by color, e.g., (0.1) is red, and Sz is coded by brightness of the color, i.e., the radius in the color code denotes Sz from −1 (center) to 1 (edge). (From 
reference [44]: modified.)

(a) (b)

Fig. 21 � (a) Models with open boundary conditions in which the soft magnetic phase is placed on (001) surface (model A), and on (100) surface (model B), of 
the hard magnetic phase. (b) (left) Coercivities without DDI of models A and B as a function of soft phase thickness sl. (right) Parts of hysteresis loops 
for the models A and B with four different thicknesses sl. (From reference [24]: modified.)



S140

「粉体および粉末冶金」第 69巻 Supplement

宮下　精二，西野　正理，栂　裕太，檜原　太一，Ismail Enes UYSAL，三宅　隆，赤井　久純，広沢　哲，佐久間　昭正

を研究した45,48)．交換スティフネス定数と結晶磁気異方性エ
ネルギーを使用してモデルの 1次元非線形方程式を解き，ソ
フト磁性相とハード磁性相のスティフネス定数と異方性定数
の比率の関数として，しきい値磁場の状態図を示している．
ただしそこでは，保磁力の議論に不可欠な熱ゆらぎの影響に
ついては検討されていない．

Mohakud等は，SLLG方程式21,22)を解くことにより，単一
イオン異方性を持つハイゼンベルクモデルの立方格子におけ
るハード／ソフト／ハード磁性相モデルの対応する状態図の
温度依存性を研究した49)．異なる温度でさまざまなパラメー
タ依存性が示され，しきい値磁場は熱効果によって大幅に影
響を受けることが明らかにされた．Westmoreland等50)は，有
限温度での（Nd磁石）／（α鉄）／（Nd磁石）システムの温度
依存パラメータを使用した原子論的および連続スピンモデル
を使用してこの問題を研究し，熱ゆらぎにより保磁力が低下
することを示している．
我々は，Nd2Fe14B磁石に対しても原子論的モデルを用いて
この状態図の解析を行った51)．ソフト磁性領域に関しては詳
細な構造に関する正確な情報はないので，結合定数と異方性
エネルギーを低減したハード磁性相と同じ格子構造を採用し
た．ハード磁性相の臨界温度の約半分の温度で，粒界相は常
磁性に近くなる．たとえば，X線磁気円二色性（XMCD）に
より，TCは約 200°Cであることがわかっている96)．この解析
では構造の詳細はあまり関係がなく，粒界相の逆方向の磁化

によってハード磁性相の保磁力がどのように低下するかが重
要な問題である．Fig. 22に a軸と c軸に沿ったサンドイッチ
構造を示す．そこでは，ソフト磁性相とハード磁性相の間の
交換相互作用の比率と，異方性エネルギーの比率を，それぞ
れ Fと E/Fとして定義している．Fig. 23 (a)に，核形成のし
きい値磁場，つまり（+ + +）から（+ − +）のプロセス（円），
および（+ − +）から（− − −）のプロセス（三角形）を F = 0.5
についてプロットした．Fig. 23 (b)には，デピニングのしき
い値磁場，つまり（+ − −）から（− − −）のプロセスをプロッ
トしている．
熱ゆらぎの影響はNd-Fe-B磁石でかなり大きく，300 Kで
は核形成とデピニングのしきい値磁場が大幅に減少し，Eの
依存関係が T = 0 Kでの振舞いから変化する51)．Fig. 23 (a)お
よび (b)は，核形成の場合，しきい値磁場が磁壁の方向（Néel
タイプかBlochタイプか）に依存していることを明確に示し
ている．一方，デピニングのしきい値は磁壁のタイプにあま
り依存しない．Blochタイプでの（+ + +）から（+ − +）のプ
ロセスのしきい値磁場は，Néelタイプのしきい値磁場より
も大きく，これは交換相互作用の強さに起因すると考えられ
る．プロセス（+ − +）から（− − −）のしきい値磁場は，E < 
0.4の場合，両タイプでほぼ同じで一定になっている．これ
らは，領域 IIでの逆方向の磁化のデピニングによって決ま
る．デピニングプロセスのしきい値（右）も両タイプでほぼ
同じで一定である．これらの場合，領域 IIの磁気異方性の

Fig. 22 � Systems of two bulk hard magnets (regions I(left) and III(right)) and a boundary soft magnet (region II(middle)). (a) system A, in which a domain wall 
runs along the a-axis (Bloch wall), (b) system B, in which a domain wall runs along the c-axis (Néel wall). The lower crystal structure is a view from 
the b- (a-) axis for system A (B). (From reference [51]: modified.)

Fig. 23 � (a) Threshold fields for nucleation from (+ + +) to (+ − +) (circles) and from (+ − +) to (− − −) (triangles) for Bloch and Néel domain walls at 300 K. 
(b) Threshold field for depinning from (+ − −) to (− − −) for Bloch (squares) and Néel (crosses) domain walls. Here, the temperature is 300 K, and L1 
= L2 = L3 = 12 (unit cells), and the ratio of exchange interactions of the soft and hard magnetic phases is 0.5 (F = 0.5). Parameter E is the ratio of the 
anisotropy energies of the soft and hard magnetic phases multiplied by F. (From reference [51]: modified.)
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強度の詳細によらず，領域 Iまたは IIIの表面核形成が重要
になる．核形成に必要な磁場は BlochとNéelタイプの磁壁
でほぼ同じである．
6.3 表面特性の影響
前の小節でみたように，磁壁のデピニングは，逆方向の
磁化が隣接するハード磁性相に侵入するプロセスである
（Fig. 24）．このプロセスでは，接触するソフト磁性相と外部
磁場の影響下で表面核形成が発生する．外部磁場はハード磁
性相全体に作用し，ソフト磁性相の影響は表面に作用する．
そのため，表面の特性は磁石の保磁力に大きな影響を及ぼ 
す97)．
この小節では，表面の性質が保磁力にどのように影響する
かを調べる．
ここでは，12 × 12 × 9ユニットセルで構成されるシステム
を用いた．c面と a面の両方の表面の影響を調べた52)．ここ
では，（001）面の c軸に沿っては自由境界条件，a軸および
b軸に沿っては周期境界条件を用い，c面表面を修飾した場
合の結果を示す．

c面の表面Nd原子は，バルクの容易軸型とは対照的に，
容易面型であることが指摘されている98-100)．一方，表面の容
易軸異方性は，Dyなどの強い異方性原子の置換によって強
化される場合がある7,101)．そこで，次の 3つの一般的な場合

について調査した．（1）表面層のNd原子の異方性がゼロ，
（2）表面層のNd原子の異方性が容易面型，（3）表面層のNd
原子の異方性が 2倍に強化された容易軸型，である．具体的
には，表面のNd原子の異方性パラメータ (Ã0

2, Ã
0
4, Ã

0
6)を次の 3

つに設定して保磁力を調べた．（1）Nd原子に異方性がない：
Ã0

2 = Ã0
4 = Ã0

6 = 0，（2）Nd原子が面内異方性を持つ：Ã0
2 = −A0

2 
< 0, Ã0

4 = Ã0
6 = 0，ここで，Ã0

2は負であり，大きさはバルクと
同じオーダーとする98-100)，そして（3）Nd原子が 2倍に強化
された異方性を持つ：Ã0

2 = 2A0
2, Ã

0
4 = 2Ã0

4, Ã
0
6 = 2Ã0

6．
修飾層数（n）への依存性も重要である．Fig. 25 (a)に，n

の定義を示す．Fig. 25 (b)に，T = 0.46TCでの磁化反転の 3つ
の場合のしきい値磁場を nの関数として示す．この温度で
は，しきい値磁場は T = 0の値52,97)から大幅に減少している．
また，単層（n = 1）の場合には，熱揺らぎの効果のため修
飾の影響はほとんどみられないが，nが増加すると，効果が
現れる．変更された層の厚さが活性化体積の大きさに匹敵す
る場合，つまり磁壁の幅の約半分（n ~ 3）である場合，表面
の異方性の変更が有意になると考えられる．このことから，
表面層修飾は保磁力を高めるための有用な方法となると期待
される．一般に，結晶粒表面の性質は保磁力を決定する非常
に重要な要素であり，保磁力は，スパッタリング，熱処理，
粒界拡散など，結晶粒表面修飾の手順に依存することが報告
されている101-103)．したがって，異方性の変更だけでなく，
表面の粗さなども考慮に入れる必要があるが，それについて
は他の機会に報告する104)．

７　グレインの集合としての磁石の保磁力
磁石はグレインで構成されており，この特徴を考慮して磁
石の保磁力を調べる必要がある．磁石の集団的性質について
は，グレインの特性（配列，サイズ，形状）の分布と，DDI
を含むグレイン間の相互作用が重要な役割を果たす．
前の節でみたように，各グレインはそれ自身の保磁力をも
つ．その保磁力は，上向きに磁化した状態から下向きへの変
化の際のしきい値磁場H1と，下向き磁化状態から上向きへ
の変化の際のしきい値磁場H2によってモデル化できる．モ
デル化されたグレインを表すこのような単位要素は，ヒス

Fig. 24  Domain wall depinning as a surface nucleation.

Fig. 25 � (a) Surface modification of the c-plane with n layers. (b) n dependencies of the threshold fields in cases (1) − (3) of surface modification (see the text) 
for the (001) surface at T = 0.46TC. (From reference [52]: modified.)
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テロンと呼ばれる．大きな正の磁場で飽和状態（すべての
ヒステロンが上向きに磁化）から磁場を減らしていくとき
の磁化プロセスを考える．その過程で，各ヒステロンは各
H1で反転し，総磁化は磁場とともに変化する．磁場Hrで，
磁場の減少を止め，そこから増加した場合，磁場がそのグ
レインH2に達するまで，反転したヒステロンは下向き状態
のままになる．したがって，Hrからの逆プロセスでの総磁
化M(Hr, H)は，Hrに依存するヒステリシスを示す．これは，
FORC（First order reversal curve）と呼ばれる．
ヒステロンが独立している場合，ヒステロンのアンサンブ
ルは Preisachモデル55)と呼ばれる．そこで，H1とH2の分布
関数 P(H1, H2)は，次の関係によってM(Hr, H)から得られる．

   
2

2

1 2
,

, r
r

r H H

M H H
P H H H

H H



 

 
  (42)

グレイン間の相互作用がこの分布にどのように影響するかを
研究することは興味深い問題である．相互作用の影響は，い
わゆるmoving Preisachモデル59)として平均場型解析の範囲
で調べられているが，我々はこの依存関係を，拡張 Preisach
モデル（相互作用する Preisachモデル）を作ることで研究を
進めている．そこでは，グレインの配向，サイズ，および形
状の分布の考慮が必要になる．これについては別の機会に報
告する60)．

８　まとめと考察
原子論的モデルを使用して，有限温度特性に関する研究
をレビューしてきた．最初に，現在の材料の微視的性質を
説明する原子論的ハミルトニアン（式 (2)）を作成し．そこ
では，Nd原子の原子内電子構造（Fig. 2）や原子間の交換相
互作用を具体的設定した．次に，様々な熱平衡状態での量
の温度依存性を求めた．次に，確率的 LLG法（Fig. 10）や
Wang-Laudau MCアルゴリズムによる自由エネルギー形状法
（Fig. 13）を用い，ナノグレインの保磁力の温度依存性を定
量的に求めた（Fig. 15）．そこでは熱ゆらぎによる保磁力の
大幅な低下が見られた．そこで得られた値は，与えられた温
度での保磁力の上限とみなせる．個々のグレインの磁化反転
が実験的にも観察されており，プロセスに対する熱ゆらぎの
影響が現実的な問題になっている．DDIの効果を，新しく開
発された SCO法によって研究した．また，5.2節ではマルチ
ドメイン構造を示す大きなグレインにおける保磁力のメカニ
ズムも議論した．このように，マイクロスケールからナノス
ケールまでの保磁力を研究してきた．
最終的な目標は，巨視的スケールでの保磁力の研究であ
る．磁石の場合，「巨視的」は単に大きなサイズを意味する
のではない．実際，システムの単純な拡大は，上記のように
マルチドメイン状態を引き起こす．巨視的な磁石は，グレイ
ンの集合体で構成される．その集合体の保磁力を研究するに
は，グレイン間の相互作用の振る舞いを考慮に入れる必要が
ある．そのため，6.1節で，ソフト磁性相からなる粒界相の
影響を調べ，6.2節で，サンドイッチ（ハード／ソフト／ハー
ド）構造での核形成とデピニングのしきい値磁場の温度依存

性も調べた．さらに，6.3節では，表面のいくつかの層の異
方性エネルギーを変更することにより，表面修飾の効果を研
究し，そのような変更が保磁力に大きな影響を与えることを
明らかにした．グレイン間の相互作用に関するこれらの情
報を用いて，7節で，磁石の特性を与える FORCダイアグラ
ム56,57)に対する相互作用の影響を研究するために，Preisach
モデル59,60)の拡張について議論した．
8.1 いくつかのスケールでの保磁力の見通し
いわゆるマルチスケールの視点から研究をまとめてみる．
今回のレビューに示したように，保磁力の研究にはさまざま
な尺度がある．磁力の主な物理的起源は，異方性エネルギー
と交換エネルギーであり，これは，電子スケール（~ 1 Å）
で第一原理計算によって研究され，2節で現在のモデルにつ
いて紹介した．次のスケールは，単一のグレインのスケール
（~ 20 nm）である．有限温度での単一の小さなグレインの保
磁力は，このレビューで紹介した研究で初めて定量的に求め
られた．そこでわかったように，単純な小さなシステムで
も，熱ゆらぎによる減少はかなり大きい．より大きなグレイ
ンでは，DDIが均一に磁化された状態を不安定にし，多磁区
（迷路磁区）構造を生成する．実際，磁区は 100 nmを超える
サイズのグレインで観察されており，これは焼結磁石のグレ
インのサイズ（通常はマイクロメートル）より小さい．しか
し，焼結磁石は依然として保磁力を示す．このような場合の
保磁力に関する研究も紹介した．この問題は，将来，より注
意深く研究する必要がある．最後に，巨視的なスケールでの
保磁力，つまりグレインの集合体である磁石を考慮する必要
がある．この規模では，DDIや隣接するサイトとの相互作用
が保磁力に重要な役割を果たす．DDIの効果は反磁場効果と
して研究されてきたが，DDIの特殊な形態のため，効果はそ
れほど単純ではない．つまり，スピンの相対位置に応じて，
DDIは負および正の磁場を生成する．隣接するサイトとの相
互作用の効果は，磁壁のデピニングに関連して研究されてお
り，多くの文献がある53,54,106,107)．この現象は 6節で概説した．
このスケールでは，すべての影響を微視的に研究することは
困難である．そこで，原子の第一原理アプローチを含む境
界相の影響に関する研究の組み合わせ108,109)と，相互作用す
る Preisachモデルなどのアンサンブル効果に関する研究を進
め，磁石の保磁力を理解する必要がある．
最後に，数値計算について述べる．今回の研究では熱効
果を適切に研究するために，原子論的モデルに対して SLLG
法，自由エネルギー地形MC法，および修正 SCO法を用い
た．現在の計算能力では，50 nmのサイズまでの原子論的モ
デルを使用できる．これは，単一のグレインまたはいくつか
のグレインを含むことができる範囲である．さらなる研究の
ために，粗視化モデルを導入する必要がある．本研究の原子
論的モデルといわゆるマイクロマグネティックシミュレー
ション（LLG方程式）で使用される連続磁化モデルとの関
係は重要な問題である．3.3節で紹介したように，特定の温
度での交換スティフネス定数と異方性エネルギーを取得する
ことにより，連続磁化モデルを作ることができる．しかし，
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熱ゆらぎを使って直接シミュレーションを行うには，局所変
数からなるモデルを導入する必要がある．そこで，繰り込み
解析として，可変長の粗視化磁化の導入を試みた．そこでは
磁化状態密度分布をWang-Landau法によって得た．
磁化分布 P(M )は次の式で与えられる．

self ( )( ) βE β
i

microconfigurations
i

P M e e δ   
    

 
M M S  ℋ  (43)

この可変長磁化を用いると，系のハミルトニアンは次のよう
に近似できる．

self
,

( )M ij i j i
i j i

J M E    M M  ℋ  (44)

Fig. 26に見られるように，孤立した 1個のユニットセルの磁
化は約 90 μBである．しかし，強磁性相互作用によって結合
された多数のユニットセルからなる結晶では，ユニットセル
の磁化は，それらの間の相互作用によって約 116 μBに増加す
ることがわかり，これは実験値と一致する．原子論的なハミ
ルトニアンでの計算で得られた物理量の値を再現するために
は，調べようとしている量に応じて，繰り込まれたパラメー
タの調整が必要となる．その詳細は研究中である．
実時間ダイナミクスの場合，詳細釣り合いを使用する従来
のMC法では不十分であり，LLGタイプの実時間ダイナミ
クスが必要である．我々はDDIを使用したシステムの計算
を高速化するために SCOアルゴリズムを導入したが，そこ
では詳細釣り合いによって与えられる関係を用いているた
め，SCO法の LLG方程式への適用性は不明である．そこで，
スピンの歳差運動などの実際のダイナミクスを正しくシミュ
レートする，いわゆる時間定量化MC法を開発した110)．これ
らの技術の開発は，さらなる研究にとって重要になる．
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Appendix A 本研究で用いた 
Nd2Fe14Bの交換定数と磁気モーメント

今回の研究ではAkai-KKR（MACHIKANEYAMA）111)によっ 
て取得された交換パラメータを使用した．この方法では，
室温での実験格子定数2)を用いリヒテンシュタイン法65)で
交換結合定数を求めている．具体的な交換結合定数のリス
トは元論文112)の補足資料 1に与えた．そのリストの「Atom 
positions」の最初の列はユニットセル内の原子につけた通し
番号であり，次の 3つの列は原子の位置を示す．最後の 2列
は，各原子のタイプとスピンモーメント（μB）を示してい
る．「Exchange data」では，スピンの大きさとその間の交換
定数を次のように与えている．最初の列（bond）は，結合に
付けた通し番号で，2列目と 3列目は，結合によって接続さ
れる原子番号（atom1, atom2）である．次の 3つの列（cell）
は，atom2が存在するユニットセルの位置を示す．たとえば，
（0.0000 0.0000 −1.000）は，spin2が atom1の存在するメイン
ユニットセルの下のユニットセルにあることを意味する．最
後の 2列には原子間の距離と交換相互作用がmeV単位で示
されている．
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