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研究成果の概要（和文）： 
	
 	
 多体相互作用を取り入れた自己組織化シミュレーションを第一原理電子状態計算に基
づき実行する多階層連結シミュレーターを開発した。50個程度のスーパーセルの全エネル
ギーを計算し 10 個程度のクラスター相互作用を決定する。シミュレーションには不純物
原子周りの格子緩和を取り入れることができ AlCu 合金で典型的な GP ゾーンの形成をシ
ミュレートできる。本方法は金属系に限らず混晶半導体にも用いることができ、太陽電池
材料等エネルギー変換材料のデザインに応用することができる。 
 
研究成果の概要（英文）： 
Ab initio multi-scale simulator has been developed to simulate self-organization in 
alloys. From ~50 total energies of super-cells, ~10 cluster interactions are estimated. 
These interactions are used in the Monte Carlo simulation of self-organization. The 
formation of GP-zone in AlCu alloy was successfully reproduced by the simulator. This 
method can be used not only for the metallic systems but also for alloy semiconductors, 
thus we can apply it to the design of energy transfer materials such as solar cell 
materials.  
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１．研究開始当初の背景 
	
 	
 希 薄 磁 性 半 導 体 (Dilute Magnetic 
Semiconductor: DMS)はキャリア密度を調
整することで、その磁性をコントロールでき
ることから、電子のスピン自由度を利用する
半導体スピントロニクスに有用であると信

じられている。しかし、第一原理電子状態計
算に基づくシミュレーションによると DMS
のキュリー温度を室温以上にするためには
20%以上磁性不純物を添加する必要があり、
そのような高濃度ドープにより DMS は半導
体としての性質を失ってしまう。このように
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DMS 材料の研究はおおきなジレンマに陥っ
ている（K. Sato, et al, Phys. Rev. B 70 
(2004) 201202, Jpn. J. Appl. Phys. 43 
(2004) L1416）。本研究代表者は、この状況
を打開するために DMS が熱力学的に不安定
な物質であり相分離を起こすことに目をつ
け、相分離を利用してナノ磁性体を DMS 中
に生成し（右図パネル下）半導体スピントロ
ニクス材料として用いることを提案してお
り(Jpn. J. Appl. Phys.44 (2005) L948, 45 
(2006) L416)、実験により部分的に実証され
てきている。 
	
 	
 しかし、このシミュレーションには重大
な不都合が指摘されている。例えば、シミュ
レーションに用いる不純物原子間に働く相
互作用は、ペア（不純物対）のみを考慮し、
その他の不純物分布はコヒーレントポテン
シャル近似を用いて平均化している。得られ
たペア相互作用には多体相互作用が繰り込
まれ不純物濃度に依存した対相互作用とな
るが、シミュレーションでは濃度を平均濃度
に固定しているため、多体の効果は取り入れ
られない。規則相が形成されるような場合も
含めて、精度の高い自己組織化シミュレーシ
ョン法を確立する必要が有る。本研究提案は、
多体相互作用まで含た信頼性の高いシミュ
レーション法を開発し、DMS で現れうる
様々な相を第一原理からシミュレートする
ことを目標としている 
 
 
２．研究の目的 
	
 	
 本研究提案は、第一原理電子状態計算に
基づき熱統計力学的手法を用いて、DMS 中
での自己組織化現象の起源を明らかにする
ことを目的とする。さらに得られた知見を総
合して、生成したナノ磁性体のサイズ、密度
や形状を制御する方法を提案し、自己組織化
を利用した半導体スピントロニクスデバイ
スのデザインへの布石を与える。本研究提案
で開発するシミュレーターでは DMS をイジ
ング模型で表し、半導体中の磁性原子間の相
互作用を、対（ペア）だけでなく三角形、四
面体、…と多体の相互作用まで計算し、計算
した相互作用を用いて自己組織化のシミュ
レーションを行う。多体相互作用まで考慮す
ることにより、強い濃度不均一を作る場合や
規則相を作る場合等、DMS で実現されうる
様々な相を統一的にシミュレートする。 
 
 
３．研究の方法 
	
 	
 相互作用の計算については２つの相補
的な方法によりアプローチする。一つめは、
コヒーレントポテンシャル近似を用い CPA 媒
質中での不純物間の原子対相互作用を計算
する Ducastelle,	
 Gautier の方法の拡張であ

る。クラスター埋め込み法(A.	
 Gonis,	
 PRB	
 16	
 
(1977)	
 2424)により、単一サイト近似を超え
る局所環境効果（相互作用への磁性原子の配
置の効果）を取り入れた計算が可能となり、
様々な形状のクラスターを考え、多体相互作
用を系統的に計算していくことが可能であ
る。これと相補的で多体相互作用を計算する
伝統的な方法としてクラスター展開法
(Connolly-Williams	
 法、PRB27(1983)5169)
があるが、この方法を用いて規則相の全エネ
ルギーの計算値から多体相互作用を導出す
ることも試み、計算の効率と精度を考慮して
最良の方法を探索する。	
 
	
 	
 自己組織化シミュレーションについて
は、モンテカルロ法による有限温度での磁性
原子の配置のシミュレーションを主な手法
として採用する。モンテカルロ法では具体的
な磁性原子の配置を知ることができるほか、
熱平衡状態へ緩和していく様子も観測でき
るため、分子線エピタキシー等の非平衡結晶
成長の実験結果との比較が可能である。また、
実証実験に有用な熱平衡状態での相図の予
測も行う。	
 
	
 
	
 
４．研究成果	
 
	
 	
 H22 年度は、Cu-Ni 合金で観測されてい
る巨大ペルチェ効果の起源を解明するため
にこの系でのナノ構造の自己組織化を
KKR-CPA 法およびモンテカルロ法を用いてシ
ミュレートした。その結果 Cu-Ni は相分離を
起こす系であり、結晶成長条件を調整するこ
とで擬一次元的なナノ構造が自己組織化に
より形成されうることがわかった。この特殊
な形状により状態密度に鋭いピークが現れ
巨大ペルチェ効果の起源となっている可能
性がある。クラスター展開法を用いた自己組
織化シミュレーターの開発のためにクラス
ター相関関数の計算サブルーチンを作成し、
またカルコパイライト半導体系についての
予備計算として KKR-CPA 法による電子状態計
算を行った。この計算については高効率太陽
電池材料のマテリアルデザイン関連の研究
として一連の論文発表を行った。	
 
	
 	
 H23 年度は、自己組織化の第一原理シミ
ュレーションの精密化に向けてクラスター
展開法の計算機コード開発を行った。多数
（~50 個）のスーパーセルについて全エネル
ギーを計算しそれらをもとにクラスター相
互作用（~10 個程度）が可能である。得られ
た相互作用をもとにモンテカルロ法により
自己組織化をシミュレートすることができ
る。最適なクラスターは遺伝的アルゴリズム
により決定する。独立なスーパーセルはクラ
スター相関関数の違いから検出できるが、こ
のサブルーチンについては現在、群論を用い
た方法を検討している。	
 



 

 

	
 	
 クラスター展開の方法では不純物周り
の格子緩和の影響を自然に取り入れること
ができるため、前年度の KKR-CPA 法ベースの
計算に比べてより精密な計算が可能となっ
た。開発したコードで AlCu 合金での GP ゾー
ンの形成を再現することができた。またカル
コパイライト半導体系についての計算を行
った結果、格子緩和の影響によりスピノダル
温度が KKR-CPA 法ベースの計算では 2倍程度
過大評価していることがわかった。開発した
コードは汎用化のために後少し整備が必要
であるが、計算機マテリアルデザイン実行に
非常に有用なものである。本研究で開発した
コードをもちいて、磁性半導体などの省エネ
ルギースピントロニクス材料や高効率エネ
ルギー変換材料（例えば高効率太陽電池材
料）に適用しエネルギー関連材料の開発にデ
ザインの立場からの寄与が可能となった。	
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