
 

局在化磁性軌道による磁気特性の理論的研究 
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【序 】分子や結晶の磁性電子は局在性と遍歴性を有していることから、従来の非局在化

軌道に基づく分子軌道法やバンド計算法では磁気特性を精度良く評価することができない。

Hoffmann や Kahn は分子軌道法から求めた非局在化軌道における占有軌道と非占有軌道の組

みから、磁性軌道と呼ばれる半局在化軌道を提案した。1,2) この半局在化軌道を用いる

ことによって、直接交換相互作用と超交換相互作用を初めて定量的に評価することに成功し

た。しかし、この半局在化軌道は非局在化軌道の対称性が明確に定義できる簡単な分子系だ

けしか求められないことに加えて、交換相互作用の積分値を算出することが容易ではない。   

そこで、本研究ではこれらの問題を克服可能な新しい半局在化磁性軌道の構築を行うと共

に、典型的な強磁性体として有名な Nd2Fe14B 結晶に適用し本方法の信頼性を検討した。 
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で与えられる。ここで、 と は各々、ポテンシャル交換積分と運動学的交換積分を

示す。 
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外部磁界 におけるスピン系（磁気モーメント0B iµ ）の状態はスピンの古典化および分子

場近似に基づいたハイゼンベルグハミルトニアンを用いて変分的に評価する。 
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【結 果 】本方法を強磁性体 Nd2Fe14B 結晶に適用した。Nd2Fe14B 結晶は局在電子を有する Nd

と B 元素、そして遍歴電子を有する Fe から構成されており、図 1 に示すように単位セル当

たり 68 個の原子を有する巨大系であることから、磁気特性の

取り扱いが非常に困難な系である。尚、本方法では正準結晶軌

道における重なり積分を明確に評価する必要があることから、

本研究では拡張ヒュケル近似に基づく強結合バンド計算法によ

って正準結晶軌道を求めた。 

 図 2 は Nd 14B 結晶における磁化曲線（減磁曲線）の温度特

性を示したものである。ここで、実線と点線は、各々、計算値

と対応する実験値(295K)3)を示している。295K における残留

磁束密度（図 2 の x 切片）の計算値（実験値）は 16.4kG

（15.0kG）であり、そして固有保磁力（図 2 の y 切片）の計算

値（実験値）は 9.4kOe（8.9kOe）であること

から、計算結果と実験結果は良く一致してい

る。また、固有保磁力はスピン再配列現象によ

り 350K に極大を有する温度依存性を呈してい

る。スピン再配列現象は異方性磁界の実験結果

から同様の温度で発現することが確認されてい

ることから、4)本方法では磁気特性の温度依

存性も良好に再現できていると考えられる。す

なわち、本研究で構築した局在化磁性結晶軌道

を用いることにより、磁気特性を精度良く評価

することができる。 
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図 1．Nd2Fe14B 結晶の単位セル構造 
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図 2．Nd2Fe14B 結晶の減磁曲線 
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