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研究成果の概要（和文）：我々は、スーパーコンピュータ「富岳」と、独自の第一原理計算コードである
「AkaiKKR」を用いることにより、約15万個の磁性多元合金から成る広大な材料空間を自動網羅的に探索するこ
とで、電子状態、磁化、強磁性転移温度、電気抵抗率を含むユニークで利用価値の高い大規模物性データベース
の構築を試みた。また、データベースに頻出パターンマイニング等のデータ科学手法を適用することにより、磁
気特性を決定する支配因子や電気抵抗率の法則性の発見にも成功した。

研究成果の概要（英文）：We have constructed a unique and useful material properties database for 
quaternary high entropy alloys by automatic exhaustive calculations on the basis of the 
supercomputer "Fugaku" and "AkaiKKR" code. This database contains electronic structure, 
magnetization, ferromagnetic transition temperature, and electrical resistivity in 15,000 systems. 
By applying frequent pattern mining to our database, we have also succeeded in discovering the 
dominant factors determining magnetic properties and the new law of the electrical resistivity for 
the high entropy alloys.

研究分野： 物性理論、計算物質科学

キーワード： KKRグリーン関数法　コヒーレントポテンシャル近似　データ駆動型マテリアルデザイン
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、「富岳」の計算能力と国産ソフトウェアがあってこそなし得たものであり、マテリアルDXにおいて基
盤となる大規模物性データベースを構築したモデルケースである。本研究で開発したソフトウェアや自動網羅計
算ツールは、4元高エントロピー合金だけでなく、永久磁石材料やスピントロニクス材料等へ適用することがで
きる。そのため、データ駆動により新たな知識や法則性を見つけ出すことが可能になると同時に、多様な材料の
開発が大幅に短縮されることが期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
主要金属原子が 1 種もしくは 2 種である一般的な合金とは異なり、高エントロピー合金は多

種類（5種類以上）の金属元素をほぼ等原子量含む新種の材料である[Adv. Eng. Mater., 6, 299 
(2004)]。多種類金属原子が結晶格子上に不規則分布するため、ギブス自由エネルギーに含まれ
る混合エントロピー項が増大することにより安定化する。その高い不規則性によって生じる高
強度、耐食性、耐熱性等といった従来の合金材料より優れた特性により、高エントロピー合金は
新たな機械・構造材料として注目を集めてきた。 
 近年、このような機械・構造特性に加え構成原子種・数を制御することにより、磁気・伝導・

格子特性を付加する研究が進められている。例えば、CoFeNi(AlSi)xは AlSi の濃度を最適化させ
ることで、高磁化・高抵抗・高強度を実現でき、高性能の軟磁石材料として期待されている [Sci. 
Rep., 3, 1455 (2013)]。また、AlxCoCrFeNi では高エントロピー合金特有の原子配置不規則性
による散乱効果により、低熱伝導率・高ゼーベック係数が観測されている [J. Appl. Phys., 118, 
184905 (2015)]。 
高エントロピー合金は次世代エレクトロニクスとして重要なスピントロニクス材料や高効率

の熱電変換材料としても有望視されており、理論・実験の両方の立場から研究が勧められている
が基礎研究の段階であり実用化には至っていない。これは高エントロピー合金では 5元系、6元
系のように多種の金属原子を含むため、ほぼ無限とも言える原子の組み合わせが可能であり、従
来の試行錯誤的なトライアル・アンド・エラーによる材料開発手法では、このような広範囲の物
質空間での系統的な材料探索はほぼ不可能だからである。 
 この状況を打破するには、大量の物性データの迅速な解析と効果的な利用により有用な情報
や知識を取り出す高精度の第一原理電子状態計算と仮想スクリーニング手法に基づいたデータ
駆動型マテリアルデザイン（マテリアルズ・インフォマティクス）による、大幅にコスト・時間
短縮が可能な物質探索、デザイン主導による物質開発が必要不可欠である。 
 
 
２．研究の目的 
新概念データ駆動型マテリアルデザイン手法を開発することにより、新奇な磁気・熱電特性を

有する高エントロピー合金の探索を行う。第一原理計算により構築した大量の多次元データベ
ースを基に、ベイズ推論や独自の特徴量抽出手法により、高エントロピー合金材料の一般化有効
モデルの構築と巨視的物性を支配する重要因子を推定する。得られた有効モデルに立脚し、スピ
ントロニクスや熱電変換材料として有望な次世代高エントロピー合金材料を定量的に予測する。 
 
 
３．研究の方法 
我々は国産の第一原理計算コード「AkaiKKR」の開発を行っている。「AkaiKKR」は全電子計算
手法の一つである Korringa-Kohn-Rosotker（KKR）グリーン関数法に基づいた電子状態計算ソフ
トウェアである。最大の特徴はコヒーレントポテンシャル近似（CPA）と組み合わせることによ
り、スーパーセル法を用いることなく不規則系の電子状態を高精度かつ高速度に計算可能な点
である。CPA はシングルサイト近似の一種であり完全ランダムな配置を仮定するが、非局所 CPA
など短距離秩序を記述する手法も存在する。 
また、Kohn-Sham 方程式に対応する 1電子グリーン関数が直接求まるため、線型応答理論との
整合性がよく多様な物理量を計算できる。Force theoremに立脚した Liechtenstein公式を用い
ると磁気的相互作用及び強磁性転移温度、Kubo-Greenwood の公式と組み合わせることにより電
気抵抗率の定量的評価が可能である。さらに、全電子計算であるため擬ポテンシャルを必要とせ
ず、transferability の問題を気にせず自動網羅計算を実行できる。 
 

 
４．研究成果 
(1)ターゲットとなる材料空間 
金属元素を中心に 38 元素の中から 4 元素を選び FCC、BCC 構造を有する 4 元高エントロピー

合金を構築する（合計約 15万個）。図では MnFePdWが例として示されている。この材料空間に対
して全自動網羅計算を実行し、磁化、強磁性転移温度、電気抵抗率のマテリアルデータを蓄積す
る。計算の収束性制御などは全自動であり、「富岳」と「AkaiKKR」を利用することで１週間以内
に 15万個から成る材料空間を探索し尽くすことが可能である。図１は全自動網羅計算によって



得られたデータ（BCC 構造のみ）を、各物理量を軸
に取った 3 次元散布図で示したものであり、各点
が一つの系に対応している。磁気特性が良い材料
（FeCoXY、FeCoNiX、MnFeXY、MnFeCoX、MnFeNiX: X、
Yは非磁性元素）は色分けされており、特にオレン
ジ色で囲まれている領域は、高磁化・高強磁性転
移温度・高電気抵抗率を有する新規軟磁性材料の
候補物質を示している。 
 
(2) 頻出パターンマイニングを用いた 4 元磁性高

エントロピー合金の特徴量解析 

 データ科学手法を構築したマテリアルデータベ

ースに適用することで、物性支配因子に関する知

識を獲得することができる。今回は、磁化と強磁

性転移温度の磁気特性に着目し、これらを特徴づ

ける量を抽出するため、頻出パターンマイニングを用いて区画特徴特定を行った。頻出パターン

マイニングは大量のデータから頻出する特徴、規則性、パターンを抽出する機械学習の手法であ

る。マテリアル研究に、このような頻出パターンマイニングが適用された例はほとんどない、そ

の原因はマテリアルデータの少なさにあったと考えられる。 

図 2(a)は、BCC 構造を有する四元ハイエントロピー合金の、磁化と強磁性転移温度の 2次元マ

ップである。高磁化・高強磁性転移温度を有する系は色分けされている。まず、このマップをデ

ジタイズして区画分割を行う。図 2(b)では、10×10 の区画に分割されており、カラーバーは区

画内に含まれる系の数を示している。次に各区画に対してトランザクションデータベースを各

系のレコードから構築する。レコードを構成するアイテムを次のように定義する。 

 

① 四元高エントロピー合金の構成元素：element1、element2、element3、element4。 

② デジタイズした区画の ID：C10 等（図 2(b)を参照）。 

③ 「AkaiKKR」によって得られた構成元素のマフィンティン球内の局所磁気モーメントを

|𝑚!| > |𝑚"| > |𝑚#| > |𝑚$|となるように並び替える。𝑚!を正に取り直し、𝑚%&以上を磁気

モーメントがあると定義して𝑚!からの相対磁化で強磁性、反強磁性の磁化並びを定義す

る。例えば，|𝑚!| > |𝑚"| > |𝑚#| > 𝑚%& > |𝑚$|かつ𝑚" < 0,𝑚# > 0の場合、この系の磁気

モーメントに対するアイテムを階層的に文字列 FA、FAF、FAFN と定義する。|𝑚!| > |𝑚"| >
𝑚%& > |𝑚#| > |𝑚$|かつ𝑚" < 0の場合は、FA、FAN のみとする。 

 

例えば、CrRuHgBi に対応するトランザクションは Cr, Ru, Hg, Bi, D4, FA, FAN となる。頻出

パターンマイニングには、宇野らによって開発された LCM (Linear time Closed itemset Miner)

を用いた。 

図 2(c)、(d)はそれぞれ頻出パターンマイニングによって抽出された、各区画の元素特徴量と

スピン配列特徴量を示している。高強磁性転移温度を得るためには、Fe と Co 原子を同時に含む

必要があるのが、本解析によりわ

かる。高磁化には、Fe と Mn 原子の

スピンが平行に揃う必要がある。

合金中のFeとMnのスピン配列は、

格子定数、他元素種、成長条件に

大きく依存することが知られてお

り、これらを制御するのが高磁化

実現のキーポイントになる。また、

我々の頻出パターンマイニングは

Rh原子が磁化を増強させる効果が

あることを示唆している。セル ID：

B1、D1、E1からわかるように、early 

transition metal のスピン配列は

late transition metal と反平行

になる。これは、電子状態の観点

から、次のように理解できる。例

えば、Cr と Fe 原子を含む高エン

トロピー合金を考えると、Fe 原子

に比べて小さい原子番号を有する

Cr 原子は、相対的に斥力的なポテ

図 1：ハイスループット計算の結果 

図 2：頻出パターンマイニング 



ンシャルを感じ、その 3d仮想束縛状態はフェルミ準位直上に押し上げられる。その結果、Cr 原

子と Fe 原子の 3d状態と逆向きにスピン分裂することになる。 

 

(3) 電気抵抗率の回帰と法則性の発見 

 今回、我々は元素の基礎物理量（原子質量や電子数等）と周期表の特徴量（周期と族）に着目

し、4つの構成元素に対する最大値、最小値、平均、標準偏差を説明変数（合計 40個）として、

電気抵抗率の回帰を実施した。その結果、説明変数の 3次までを考慮した線形回帰では決定係数

（R2）が 0.840、ランダムフォレスト回帰では 0.964、k近傍回帰では 0.941 と説明力の高い回帰

モデルを構築できた。次に permutation importance を使用することで、得られた回帰モデルの

ホワイトボックス化を行った。permutation importance は、ある説明変数をランダムに置換し

た際の予測能力の変化から、説明変数の重要度を判定する手法である。この手法により、4元高

エントロピー合金の電気抵抗率においては、周期表の族の平均と標準偏差が重要な説明変数で

あることが判明した。さらに、我々の解析から周期表で近い族の組み合わせによる系では電気抵

抗率が小さく、離れた族で構成される系では電気抵抗率が大きくなるということがわかった。今

回得られた電気抵抗率の法則性はランダムな合金であれば満たされる可能性は高いため、磁性

材料や抵抗材料等の探索に非常に有用であると考えられる。 
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