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１． 研究のねらい 

 近年の計算機性能の向上と計算手法の改善により、実験結果に依存しない第一原理に基づ

いた新材料探索が現実のものとなってきた。その先駆的な仕事の1つとして、我々は2016年に、

600 程度の異なる組成を持つ亜鉛窒化物に対して系統的な第一原理計算を行い、内 21 物質が

電子材料として有望な物質であることを提案した(Hinuma et al., Nature commun., 2016)。そして最

も有望な新規物質である CaZn2N2 について、実験グループと協働することで合成に成功している。

一方、21 物質の内、8 物質が材料データベースですでに報告されている物質であった。さらに、

内 4 物質に関しては、過去に合成報告がされていたにもかかわらず、詳細な理論・実験解析が

行われていなかったために、半導体材料として見過ごされてきた物質である。このように既報物

質の中にも半導体材料として見過ごされている革新的物質が数多く存在し、第一原理計算を系

統的に行うことで、それらの既報物質の中から、人類に役立つ新材料を見出すことができると期

待される。 

  しかしながら、世界中で開発されている Materials Project(https://materialsproject.org)や

Aflow(http://aflowlib.org)、OQMD(http://oqmd.org)などの計算材料データベースでは、取り扱う

物性が主に結晶構造、全エネルギー、一般化勾配近似を用いた電子構造に限られており、高精

度なバンドギャップ値や光吸収係数、点欠陥特性などの半導体物性に関する情報が欠落してい

る。そこで本研究では、バンドギャップを有する非金属材料を主な対象とし、多様な半導体物性

値を有する計算材料データベースを構築することを目的とした。また得られた大規模データに対

して機械学習を行うことで、高精度かつ高速に物性を予測するための回帰式を提案した。 

本研究で目指すデータベースは、半導体材料のみならず、触媒材料やイオン伝導体などの非

金属材料全般において有用なものになると思われる。そこでプロジェクト終了後には、様々な応

用的観点からの解析を行うとともに計算データの公開を行う。  

  

２． 研究成果 

（１）概要 

本研究ではまず、計算材料データベースを構築する際に必要な第一原理計算を自動実行

するための pydefect コード、vise コード及び自動計算コードの 3 つのプログラム開発を行なっ

た。本研究で採用した自動計算システムでは、有向非巡回グラフを用いて逐次的に行う処理

を表現し、それぞれの処理をさらに小さな単位の処理を組み合わせることで表現する。このよ

うに個別に開発・テストされたパーツを様々に組み合わせることで、手動では不可能な数の系

統的第一原理計算が可能となる。 

次に、これらの計算プログラムを用いて計算材料データベースの開発を行なった。まず実

験の結晶構造の実験値の再現性が良いとされる PBEsol 汎関数を用いて 32,000 物質の構造



 

最適化を行い、それらのバンド図・状態密度の計算を行った。そして、バンドギャップを有する

と判定された 12,000 物質に関しては、摂動的 HSE06 法を用いてより高精度なバンド構造の計

算を、数千物質に関しては光吸収スペクトル、動的安定性の計算を行った。 

また、数千種類の酸化物を対象に、誘電定数や酸素空孔形成エネルギーの計算を行い、

それぞれの傾向を議論した。さらにランダムフォレストによる機械学習を行い、誘電定数や酸

素空孔形成エネルギー共に、比較的良い精度で予測できることを検証した。 

 

（２）詳細 

計算材料データベースを構築するためには、数百万回以上の第一原理計算を実行する必

要があり、この数の計算を手動で行うことは、人的コストの面で不可能である。そこで、第一原

理計算入力ファイルの自動生成、計算過程でエラーが生じた場合の自動的なハンドリング、

得られた計算結果の自動解析とデータベース化、といったことが重要となる。本研究では、(i)

点欠陥計算に必要な入力ファイルの生成と出力結果の解析を行う pydefect コード、(ii)第一原

理計算パッケージ VASP コード(Kresse and Hafner, 1993)の入力ファイルの生成と得られた出

力結果の解析を行うための vise コード、(iii)自動計算ワークフロープログラム Fireworks(Jain 

et al., 2015)および atomate(Mathew et al., 2017)を独自に拡張した自動計算コードの 3 つのプ

ログラムを開発した。これらのプログラムは python3 を用いて構築されており、それぞれ、おお

よそ１万行程度で

構成されている。

尚、これらのプロ

グラムの一部に関

しては本プロジェ

クト終了後に公開

する予定である。 

本研究で用いた、Fireworks における計算ワークフローモデルの例を図１に示す。誘電定数

の例で示すように、逐次的に行う処理を、有向非巡回グラフを用いて表し、またそれぞれの処

理に関しても、さらに小さな単位の処理を組み合わせることで表現する。このように様々に組

み合わせたパーツからフローを構築することで、

手動では不可能な数の系統的第一原理計算が

可能となる。また本ワークフローモデルでは、重

複する物質の第一原理計算の回避や mongoDB

を用いた容易なデータマネージメントなどの利点

がある。これら 3 つの計算プログラムを用いて得

られた計算材料データベースの詳細について以

下に示す。 

 

研究テーマ A「計算材料データベース作成」 

 本研究では、図２に示すような流れで、既報物

質を対象に系統的な第一原理計算を行った。本

 

図 1. 本研究で用いた第一原理計算ワークフローモデルの例。 

 

図 2. 本研究での計算材料データベース

構築のためのワークフロー。 



 

研究では、実験の結晶構造の実験値の再現性が良いとされる PBEsol 汎関数を用いた。まず

32,000 物質のバンド図・状態密度の計算を行い、バンドギャップを有すると判定された 12,000

物質に関しては、我々が提案した摂動的 HSE06 法(Hinuma et al., Phys. Rev. B, 2017)を用い

て高精度なバンド構造の計算行なった。また、数千物質に関しては光吸収スペクトル、動的安

定性の計算を行った。 

 

研究テーマ B「酸化物の誘電定数および酸素空孔の大規模計算とその機械学習」 

本研究では、酸化物の誘電定数お

よび酸素空孔の大規模計算を実行し

た。誘電定数に関しては、高誘電性を

有するワイドギャップ半導体の探索

に、点欠陥に関しては酸化物半導体

や酸素イオン伝導体の探索に重要な

指標となる。 

ここで対象とした酸化物は、(i)対称

性が P1 でない、(ii)アニオンが酸素の

みで構成されている、(iii)４０原子以下

の原子数でユニットセルが構成されて

いる、(iv)Materials Project の計算結

果より磁性を有していない、などの条

件を満たす数千種類の酸化物である。 

本研究により得られた電子系および格子系誘電

定数とバンドギャップの関係性を図３上に示す。こ

のように、電子系誘電定数の最大値はバンドギャッ

プと反比例の関係にあることがわかる。一方、格子

系誘電定数は、バンドギャップとの強い相関を示さ

ず、また電子系と比べて大きな値になる傾向があ

る。このことから、ワイドギャップ高誘電物質の探索

には、格子系誘電定数に注目することが重要であ

ると言える。また、機械学習の手法であるランダム

フォレストを用いた回帰を行った結果(図３下)、電子

系誘電定数は極めて高い精度で予測されている。

一方、格子系誘電定数は、電子系には劣るもの

の、高誘電物質探索に有用なレベルでの予測が可

能となっている。 

 次に、図４上に酸素分子を基準とした酸素空孔の

形成エネルギーを示す。これから、酸素空孔形成エ

ネルギー4.64 eV を平均として、0.2 eV から 7.5 eV と

幅広く分布している様子がわかる。また誘電定数と

 

図 4. (上) 酸素空孔形成エネルギーの

分布図と(下)機械学習による酸素空

孔形成エネルギーの予測。 

 

図 3. (上) 誘電定数のバンドギャップ依存性と 

(下)機械学習による予測。 



 

同様、機械学習を用いることで、0.3eV 以下の誤差で酸素空孔形成エネルギーを予測するこ

とができることが可能となった。 

 

３． 今後の展開 

本さきがけプロジェクト終了後は、開発した自動計算プログラムを、新物質・新材料探索へと

展開していく。本プロジェクトでは既存の物質のみを対象として研究を行ってきたが、今後は、プ

ロトタイプ構造に基づいた系統的・網羅的計算や、第一原理計算と機械学習を 1 つのワークフロ

ー中に融合することで、新物質・新材料探索の手法開発を行う。また、予測された物質に関して

は実験家と協働することで、新材料探索の開発速度を向上させる仕組みの構築をめざしていく。 

 

４． 自己評価 

本研究における成果で最も重要な成果は、上述した３つのプログラムである。公開されている

既存プログラムを最大限に活用しつつ、必要な部分のみプログラム開発を行うことで、少人数で

ありながら非常に有用な自動計算システムを構築できたと自負している。 

また研究成果に関しても、32,000 物質のバンド図・状態密度、12,000 物質の高精度バンドギャ

ップ、数千以上の点欠陥、誘電定数、光吸収係数の計算結果を得ることができており、個人プロ

ジェクトとしては充分な成果と言える。また、物質探索に関しても、一定の成果が上がっており、

ある程度当初の目標を達成できたものと自負している。 

研究の進め方については、自動計算プログラムの作成にかなりの時間がかかってしまったこ

とが惜しまれる。しかしながらプログラム上の問題は研究初期段階に見通すことは極めて困難で

あることからある程度は止むを得ないものと考えている。また、研究費の執行に関しては、プログ

ラムが整った最終年度に大きく用いることでメリハリのある使い方ができた。 

研究成果については、特許に関わる検討が終了し次第、論文発表とプログラムの公開により

社会への還元を行う。そして、得られた基盤技術に関しては、日本国内での情報共有を行い、上

述した新物質・新材料探索を含めてさらなる研究へと発展させていきたい。 
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