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研究成果の概要（和文）：先端材料が持つ特異な機能の多くは、材料に内在する機能元素が起源

となっている。本研究では、最先端の第一原理熱力学計算法を駆使し、現実の材料系における

機能元素の局所環境や電子構造を、与えられた温度、圧力、化学ポテンシャルの下で高精度に

計算し設計する技術の開発を行った。この手法を種々の材料系に適用することにより機能元素

の本質を体系化し、材料開発における汎用的な学理・設計基盤として提案した。 
 
研究成果の概要（英文）：Functional elements play a determinantal role in the superb 
properties of advanced materials. In this study we developed a computational approach 
based on the state-of-the-art first-principles thermodynamics, which allows us to 
accurately determine and design the local environments and electronic structure of 
functional elements in materials under given temperature, pressure, and chemical 
potentials. Through the applications of this approach to a wide variety of materials, we 
systematized the nature of functional elements and established a new concept in materials 
developments. 
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１．研究開始当初の背景 
 昨今、先端材料に対する要求が多様化して
おり、これに応えるための材料学理と設計基
盤の再構築が急務となっている。その一つの
鍵は、材料の素機能を決定する機能元素の理
論設計基盤を確立することにある。そのため
には、機能元素が自然の摂理すなわち熱力学

の法則に従って存在するという事実を念頭
に置き、その挙動を温度、圧力などの効果を
取り入れたうえで精確に理論予測し、これを
実験支援のもとで体系的な機能設計基盤へ
と発展させることが重要である。この熱力学
に基づいた予測・設計技術は個別の材料だけ
を対象とするのでなく、汎用的な材料開発技
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術となり得る。従来からの熱力学計算は実験
結果から演繹されたものであるため、表面や
界面における特殊環境での機能元素のよう
に実験結果が未知である場合に適用するこ
とはできない。この壁を打開することは、わ
が国における計算材料学の発展を促し、高い
国際的競争力を維持するために不可欠であ
る。 
 
２．研究の目的 
先端材料が持つ特異な機能の多くは、材料

に内在する機能元素が起源となっている。よ
って機能元素を如何に巧みに制御するかが
新材料開発のポイントであり、そのための材
料設計技術の確立が望まれる。本研究では、
最先端の第一原理熱力学計算法を駆使し、現
実の材料系における機能元素の局所環境や
電子構造を、与えられた温度、圧力、化学ポ
テンシャルの下で高精度に計算し設計する
技術の開発を目指す。 
第一原理熱力学計算法とは、第一原理に基

づいてエンタルピーやエントロピーを算出
し、自由エネルギーの温度依存性を求めるも
のである。このシナリオを実現するためには、
効率的かつ高速なアルゴリズムを確立する
とともに、検証実験からのフィードバックを
確実に取り入れることにより計算技法やモ
デルを洗練することが不可欠となる。本研究
では、計算と実験の緊密な連携のもとで、表
面、界面などの格子不整合領域の機能元素に
ついて高精度な理論予測を行うための第一
原理熱力学計算手法を確立する。また、この
手法を種々の材料系に適用することにより
機能元素の本質を体系化し、材料開発におけ
る汎用的な学理・設計基盤として提案する。 
 
３．研究の方法 
最先端の第一原理熱力学計算法を駆使し、

計算結果を逐次検証し、必要に応じて実験結
果から理論計算にフィードバックをかける
ことにより、現実の材料系における機能元素
の局所環境や電子構造を高精度に計算し設
計することを可能とする技術の開発を行い、
種々の材料系に適用した。 
 
４．研究成果 
ドーパント、表面、界面を対象に第一原理

熱力学計算手法を開発し、格子不整合領域に
おける機能元素の熱力学計算へ展開するた
めの基盤技術を構築した。これにより様々な
環境の機能元素の分布プロファイルや局所
原子・電子構造を温度および圧力の関数とし
て決定し、機能元素に由来した静的物性の理
論予測を行った。 
また、第一原理分子動力学法により、原子

レベルでの高精度な動的シミュレーション
を行う手法を確立し、これを様々な材料系へ

応用した。これと同時に、高分解能X線回折、
X 線吸収分光実験、電子エネルギー損失分光
実験等により標準試料中の機能元素の局所
原子・電子構造や分布を計測した。また、理
論計算から得られた機能元素の局所構造や
状態図などと比較し、その結果を計算に逐次
フィードバックすることで、理論予測の精度
を高めた。 
具体的な成果としては、酸化物表面上の機

能元素の拡散挙動の解明、酸化物結晶粒界に
おける酸素空孔・機能元素の分布プロファイ
ルの決定、スピネル酸化物の相転移挙動の予
測、化合物半導体の状態図計算や半導体合金
のバンドギャップの組成および温度依存性
の予測、酸化物イオン伝導体の結晶構造やイ
オン伝導メカニズムの予測、チタン酸ストロ
ンチウムの特異な電気・光学特性の起源とな
りうる新たな欠陥種の提案、ユーロピウム複
合酸化物における欠陥電子状態および磁性
の起源の解明などが挙げられる。また、本研
究により確立された第一原理熱力学計算手
法を白金合金触媒材料に適用し、表面への白
金偏析挙動を予測することに成功した。さら
に、酸化チタン-金ナノ粒子系触媒を対象とし
て、その界面原子構造の計算を行い、超高分
解能走査型透過電子顕微鏡観察と連携する
ことで、界面構造が金ナノ粒子のサイズに大
きく依存することを明らかにした。 
以上のように、機能元素、表面、界面およ

びこれらの組み合わせによる複雑構造につ
いて、信頼性の高い理論予測技術を確立した。
また、得られた成果の総括により機能元素の
本質を体系化し、材料開発における汎用的な
学理・設計基盤として提案した。 
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