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研究成果の概要： 
 
 第一原理量子シミュレーションに基づいて新機能材料を探索する計算機ナノマテリアルデザ
イン手法を開発した。開発した方法を用いて幅広い物質系について有限温度での磁性を定量的に
予測し、応用上重要かつ急務の希薄磁性半導体(DMSと略記)の正確なマテリアルデザインを行っ
た。とくに、希薄磁性半導体の相分離現象について第一原理から予測し、その現象を積極的に用
いた半導体スピントロニクス材料設計を行い、デザインの実証実験を行った。 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
2005 年度 13,300,000 0 13,300,000 

2006 年度 10,400,000 0 10,400,000 

2007 年度 10,500,000 0 10,500,000 

2008 年度 10,800,000 0 10,800,000 

  年度  

総 計 45,000,000 0 45,000,000 

 
研究分野：計算機マテリアルデザイン、固体電子論 
科研費の分科・細目：応用物理学工学基礎・応用物性結晶工学 
キーワード：第一原理計算、材料設計、半導体スピントロニクス、不規則系、希薄磁性半導体、

スピノダル分解、同時ドーピング法、自己相互作用補正 
 
１．研究開始当初の背景 
第一原理計算法はざまざまの系の物性を精
度良く再現する方法として認識され、物性物
理の一方法として確立していた。しかしこの
方法を系統的に材料設計に応用した例は少
なく、実証実験と組み合わせて「第一原理マ
テリアルデザイン」の確立が求められていた。
一方、半導体スピントロニクスの分野では、
スピントロニクスが次世代エレクトロニク
スとして期待されているにもかかわらず、基
礎材料となる希薄磁性半導体のキュリー温
度が十分高くなく適当な材料開発が強く求
められていた。この様な状況で、第一原理マ
テリアルデザインを半導体スピントロニク
スに応用し実証実験を系統的に行う本研究
のアイデアが生まれた。 

２．研究の目的 
第一原理量子シミュレーションに基づいて
新機能材料を探索する計算機ナノマテリア
ルデザインでは、より幅広い物質系について
有限温度での磁性や輸送現象等を定量的に
予測することが不可欠である。本研究計画は
物性予測精度の極めて高いマテリアルデザ
インエンジンの開発を目標としており、特に
応用上重要でかつ急務の磁性半導体の正確
な デ ザ イ ン に 力 を 入 れ 、 (1) 
Korringa-Kohn-Rostoker coherent poten- 
tial approximation and local density 
approximation(KKR-CPA-LDA)法に自己相互
作 用 補 正 (Self-interaction correction; 
SIC) 法を施した SIC-LDA 法、さらに Beyond 
LDA 法の中のいくつかを取り入れ、有限温度
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での磁気励起スペクトルや強磁性転移温度
を正確に予測する「有限温度物性シミュレー
タ」の開発を行い、それを (２)現実物質の
スピントロニクスマテリアルのデザインへ
適用し、(３)デザインの実証実験を行う。以
上３点を大きな目標とした。 
 
３．研究の方法 
第一原理電子状態には KKR-CPA-LDA 法に自
己 相 互 作 用 補 正 (Self-interaction 
correction; SIC) 法を組み合わせた方法を
開発し、それを用いて対象とする系の電子状
態を精度良く計算する。さらに、対象とする
系をモデルハミルトニアン（主に古典ハイゼ
ンベルグモデル）に射影し第一原理から相互
作用定数を決定する。その後にモンテカルロ
シミュレーションを行うことで、有限温度で
の系の磁性を精度良く予測し、現実物質のス
ピントロニクスマテリアルのデザイン行う。
得られたデザインに基づき実証を行い、開発
した計算機ナノマテリアルデザインエンジ
ンの性能評価を行う。 
 
４．研究成果 
(1) ハーフホイスラーDMSの材料設計 
本研究ではハーフホイスラー合金のうち全磁
気モーメントが0の半導体となる系に注目し、
その系にさらに磁性不純物を添加することで
DMSとしての可能性を調べた。その結果、室
温以上で強磁性を得るためには30%以上の高
濃度添加が必要であることがわかった。 
(2) SIC-LDAのMACHIKANEYAMA2002へ

の実装とDMSの材料設計 
Filippettiらによって提案された自己相互作
用補正法(Pseudo-SIC)をKKR-CPA電子状態プ
ログラム(MACHIKANEYEMA)に実装し使用可能
とした。典型的なII-VI族、III-V族希薄磁性
半導体の電子状態、有効交換相互作用および
キュ 度の計算を行った。 リー温
(3) DMSの相分離とブロッキング現象のシ

ミュレーション 
DMSは相分離を起こす系であることを第一原
理計算により明らかにし、相分離が起きた系
の磁化特性をDimitrovらの提案した局所アル
ゴリズムによる非平衡状態のシミュレーショ
ン法を用いて調べた。その結果、系が相分離
を起こし超常磁性状態となっていても、ブロ
ッキング現象のために磁化曲線にヒステリシ
ス現 れることがわかった。 象が現
(4) DMSのスピノダル分解によるナノ磁性

体の生成と制御 
DMSの成長前にシーディング（種付け）を行う
ことで望みの位置にナノマグネットを自己組
織化できることを第一原理シミュレーション
により示した。また成長中に磁性イオン濃度
や成長速度を制御することでナノマグネット
の形状を操作できることを示し、DMS中にスピ
ントロニクス素子を超高密度に自己組織化で
生成する方法を提案した。 
(5) 酸化物を母体とする強磁性DMSのマテ

リアルデザイン 
 デラフォサイト構造を持つ透明伝導体
CuAlO2のCuまたは、Alサイトに3d遷移金属を
添加した系、典型元素を添加したアルカリ土
類金属酸化物、ZnOベースDMSのマテリアルデ
ザインを行った。 
(6) 同時ドーピングを用いた磁性不純物の高

濃度添加法 

希薄磁性半導体は一般に溶解度ギャップを持
つ系で熱平衡状態では相分離をおこす。本年
度は、同時ドーピング法により相分離を抑制
し母体半導体に遷移金属を高濃度に添加する
方法を提案した。例えばGaMnNの場合、Mnのみ
の添加の時は混合エネルギーは正の大きな値
となり相分離をおこすことがわかるが、Mnと
同時にOを添加することで、混合エネルギーが
大きく減少し、Mn濃度の低い領域では負の値
となる。これは同時ドーピングがMnの高濃度
添加に有効であることを示している。 
(7) 高いキュリー温度を持つ新しいハーフホ

イスラー合金の材料設計 
半導体スピントロニクスデバイスのためのス
ピン偏極源として、ハーフホイスラー合金
NiMnZ (Z=Si, P, Ge, As)の材料設計を、第一
原理計算とモンテカルロシミュレーションに
より行った。NiMnP, NiMnAs, NiMnGe, MiMnSi
はハーフメタルであることが示され、Tc=715, 
840, 875, 1050 Kが計算された。これらの物
質が、半導体スピントロニクススピン偏極源
材料として有望な材料計であることが示され
た。 
(8) 3d-4d遷移金属不純物の同時添加による

希薄磁性半導体の材料設計 
3d遷移金属のほかに4d遷移金属を同時添加し
た希薄磁性半導体の磁性を議論し材料設計を
行った。4d遷移金属を半導体に有限濃度添加
すると、母体半導体のギャップ中に磁気的に
偏極していない不純物バンドが形成される。
そこに磁気モーメントをもった3d遷移金属を
同時添加すると、4d不純物バンドが磁気的に
偏極し強磁性的な相互作用を3d遷移金属不純
物間に誘起することを、GaFeNやZnMnOにおい 
(9) 4族半導体ベース磁性半導体のマテリア

ルデザイン 
環境調和性の良い半導体スピントロニクス材
料の設計として、SiやGeにFeやMnを添加した
系について第一原理電子状態計算を行い物質
設計を提案した。 
(10) ZnO半導体材料におけるスピノダル分解

の実証実験 
ZnO ベースの（磁性）半導体材料についてマ
テリアルデザインに基づき材料合成を行い、
スピノダル分解の予言を検証した。 
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