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第一原理電子状態計算、磁性材料の探索2

第一原理計算の材料科学への応用 I, II3

格子物性の第一原理計算、熱物性と第一原理計算4
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9月22日、熊谷悠（東北大）
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内容（第一原理電子状態計算、磁性材料の探索）

• 密度汎関数理論（計算物質科学、種々の電子状態計算手法）

• KKR グリーン関数法（多重散乱理論、長所・短所）

• 不規則系材料（不純物系、合金、local moment disorder）

• シングルサイト近似（色々な近似と、その限界）

• 磁性の基礎

• 電子状態と磁性（不規則系における磁性）

• 計算物性データベース（海外のデータリポジトリの紹介）

• スパコンを用いた物性データベースの構築（不規則系磁性合金への応用）

シラバスから抜粋



参考となる講義、チュートリアル、教科書

1. コンピュテーショナル・マテリアルズ・デザイン（CMD
®
）ワークショップ

(大阪大学、https://cmdworkshop.sakura.ne.jp)

2. ナノ高度学祭教育研究プログラム（ナノマテリアル・ナノデバイスデザイン学）
（大阪大学、 http://www.insd.osaka-u.ac.jp/nano/02_shakaijin/index.html）

3. 密度汎関数理論の発展〜マテリアルデザインへの応用〜
（丸善出版、赤井久純/白井光雲編著）

4. スピントロニクスのための計算機ナノマテリアルデザイン
（内田老鶴圃、吉田博編著）

本講義資料の一部は、1を基に作成されている。講義内容の詳細を
知りたい場合は、2、3、4を勧める。



不規則系

スピングラス

空孔
格子間位置

置換位置 合金

アモルファス、液体

不規則系では周期性が壊れる

• 点欠陥

Ø 空孔や不純物

• 置換不規則系

Ø ランダムポテンシャル、合金

• 配置不規則系

Ø アモルファス、液体

• 磁気不規則系

Ø スピングラス、LMD

Blochの定理



スーパーセル法

その
まま

だと…

拡
張

す
る

人工的な相互作用

• 長所

• 局所環境効果の考慮

• 力の計算、構造の最適化

• 短所

• 人工的な相互作用が入る

• 配置平均が難しい

• 低（高）濃度の再現が困難

• 計算コストが高い



平均場的取り扱い

AB alloy
𝐺 A

B

A

B B

A

…

• リジッドバンド近似

• 仮想結晶近似（VCA）

• 平均t行列近似（ATA）

• コヒーレントポテンシャル近似（CPA）

不規則系の配置平均を平均場媒質で置き換える

<latexit sha1_base64="fPN/LGKFJjzjIj600F1vWnNEKq4="></latexit>

G = G0 +G0TG0 = G0 +G0V G



仮想結晶近似（Virtual Crystal Approximation; VCA）

VCAでは配置平均をポテンシャルの平均で表す

<latexit sha1_base64="U3c8P5nRNVsb3h6LL5AhEI8l5kw="></latexit>

G = G0 +G0V G

= G0 +G0V G0 +G0V G0V G0 + · · ·

<latexit sha1_base64="Zt5tJhdAIb0WK9R9yUYtKgsycgA="></latexit>

hGi = G0 +G0hV iG0 +G0hV G0V iG0 + · · ·
= G0 +G0hV iG0 +G0hV iG0hV iG0 + · · ·

配置平均 + シングルサイト近似

2元合金A!!B!"の場合
<latexit sha1_base64="LD4F2iaQ2c8JjlrkgTg3d4S3RcQ="></latexit>

hV i = cAVA + cBVB

２つの原子のポテンシャルが、ほぼ同じとき許されると思われる



平均t行列近似（Averaged t-matrix Approximation; ATA）

ATAでは配置平均をシングルサイトt行列の平均で表す

<latexit sha1_base64="fPN/LGKFJjzjIj600F1vWnNEKq4="></latexit>

G = G0 +G0TG0 = G0 +G0V G

配置平均 + シングルサイト近似

<latexit sha1_base64="IIue1GOQkIZOvg/MM30VASvP+JE="></latexit>
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<latexit sha1_base64="TnK0CTnRYuKhNpk6DJKy1fwJQGg="></latexit>

hGi = G0 +G0 hT iG0

2元合金A!!B!"の場合
<latexit sha1_base64="MKhXuXlf9KkHyvq+sEMTyAIeW7E="></latexit>

htii = cAt
A
i + cBt

B
i

シングルサイトポテンシャルによる電子の散乱は考慮されている



不純物問題（Single impurity）

• 母体結晶のグリーン関数 !𝐺 を下記で定義する

𝐺!:自由空間のグリーン関数

𝑡"#$%: 母体原子のt-matrix

• 母体結晶が一個の不純物で置換された時の散乱を考える。
その時のグリーン関数 (𝐺) は

𝑡&'()*&%+: 不純物のt-matrix

<latexit sha1_base64="3oR87eSaJXcgCLmdWySGGOuqxRU="></latexit>

G = Ĝ
h
1� Ĝ (timpurity � thost)

i�1

<latexit sha1_base64="CVMWIrerGQVk6kAmjHcZZHgnCP8="></latexit>

Ĝ = G0 [1�G0thost]
�1



コヒーレントポテンシャル近似1
（Coherent Potential Approximation: CPA）

置換型不規則合金の配置平均を記述するような、平均媒質のt行列

（コヒーレントt行列 (𝑡̃) 、もしくはコヒーレントポテンシャル）を考える

𝑡!

𝑡"

𝑡̃

• 𝑡̃で表される系はランダムポテンシャルによる散乱は起こらない

• 多重散乱理論に基づいたKKR法は非常にCPAと整合性がよい（KKR-CPA法）



コヒーレントポテンシャル近似2
（Coherent Potential Approximation: CPA）

• 𝑡̃で表される系において、原点がA（B）で置換された不純物系を考える

• それぞれの系の濃度平均をとったものが、 𝑡̃で表される系に等価であるとする

CPAの処方箋（2元合金A!!B!"の場合）

<latexit sha1_base64="tU7ETfYjYuEPC+SQ600ILQR4Q/c="></latexit>

G̃ = G0

⇥
1�G0t̃

⇤�1
<latexit sha1_base64="yEKsyRGurdDRT8WxxPEZ3cR2IzM="></latexit>

GA(B) = G̃
h
1� G̃

�
tA(B) � t̃

�i�1

<latexit sha1_base64="yDfcGEEpTrOFDB3jT5yq+fIfvXI="></latexit>

cAG
A + cBG

B = G̃

𝑐" × + 𝑐# × =

CPAは最も精度の高いシングルサイト近似

← セルフコンシステント計算が必要



KKR-CPA法のフローチャート：AB合金の場合

単一ポテンシャルの問題
シュレディンガー方程式の正則解

𝐽!, 𝐽"

シングルサイトt行列

𝑡!, 𝑡"

入力マフィンティンポテンシャル

𝑉!, 𝑉"

多重散乱の

グリーン関数
'𝐺#! , '𝐺#"

シングルサイトの

グリーン関数

𝐺$
!, 𝐺$

"

CPA iteration
𝑡̃, '𝐺

電子密度

𝜌!, 𝜌"

DFT iteration

出力マフィンティンポテンシャル

𝑉!, 𝑉"



• 仮想結晶

– エネルギー準位が近接

– よくにた原子の合金

• 希薄極限

– 低濃度の極限

• Split band

– エネルギー差が大きい

– かけ離れた原子の合金

簡単なまとめ：VCA、ATA、CPAの適用範囲

仮想結晶近似（VCA）：仮想結晶領域でのみよい

平均t行列近似（ATA）：仮想結晶領域と低濃度領域でよい

コヒーレントポテンシャル近似（CPA）：あらゆる濃度とエネルギー差でよい

現実物質は複雑な電子状態を有しているので注意が必要



CPA、VCA、スーパーセル法の比較
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• CPAは実験傾向を非常によく再現する

• FeとMnは周期表の隣同士であるが、VCAの場合Mnが増加するとおかしくなる

• スーパーセル法は原子配置によって結果が異なる



大規模スーパーセル計算とCPAの比較

• 遮蔽KKRグリーン関数法

• 全電子・フルポテンシャル

• オーダーN (N 2) モード

• 大規模の構造・配置・スピン不規則系

• スピン軌道相互作用・ノンコリニア磁性

• 磁気的相互作用（Jij、Dij）

• MPI並列（原子、エネルギー、スピン）

• OpenMP並列

[1] R. Zeller, J. Phys.: Condens. Matter 20 294215 (2008). 

[2] A. Thiess et al., Phys. Rev. B 85 235103 (2012). 

[3] T.F. et al., Phys. Rev B 90 144417 (2014).

[4] T.F. et al., J. Phys. Soc. Jan., 86 114704 (2017).

(Forschungszentrum Jülich)

Cr343Fe343Co343Ni343

(totally 1,372 atoms)

高エントロピー合金CrFeCoNi
の構造モデル
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高エントロピー合金CrFeCoNiの磁気的相互作用（Jij）

FM int.

AFM int.

FM int.

AFM int.

CPAとKKRnanoの配置平均をとった値は一致する（Cr-Crだけ少しずれる）



3d遷移金属の磁性

• 遷移金属は、基本的に常圧で常磁性体（Paramagnetism）である。

• その中で、3d遷移金属Cr、Mn、Fe、Co、Niは例外的に興味深い磁性を持つ。

• Crは反強磁性的（311K以下）であり、スピン密度波を誘起する。

• Mnは温度領域によって様々な複雑な構造をもち、反強磁性もしくは常磁性になる。

• Fe（1043K）、Co（1388K）、Ni（623K）は単体で強磁性（Ferromagnetism）を示す。

遷移金属

Wikipediaより抜粋



仮想束縛状態（Virtual bound state）

球対称ポテンシャルにおける、動径方向のシュレディンガー方程式

• 電子が隣の原子へ移って行くまでには、長時間

もとの原子に留まっている （仮想束縛状態）。

• 3d軌道は強い局在性を有しながらも結晶場や

軌道混成等、周辺の環境から影響を受ける。

参考）、磁性、磁性補遺（金森順次郎著）、遷移金属のバンド理論（小口多美夫著）

ATOM 1 ATOM 2

centrifugal potential

virtual bound level

distance from nucleus

potential

effective potential
core level

r

<latexit sha1_base64="7iQtzvX9PphRsWAZHbTW50kwYqQ="></latexit>
d2

dr2
� 2

r

d

dr
+

l (l + 1)

r2
+ V (r)� ✏nl

�
Rnl (r) = 0

• 軌道量子数が大きくなると遠心力ポテンシャル

のため、境界のポテンシャルが高くなる。

• 3d遷移金属は仮想束縛状態にあると考えられる。



BCC-Feの状態密度（DOS）と磁性
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交換分裂によるエネルギーの利得結合状態

反結合状態

• DOSの低エネルギー側と高エネルギー側に、ピークが存在する。

• それぞれのピークは結合状態と反結合状態に対応し、擬ギャップが生じる。

• 非磁性状態では、フェルミ準位上で反結合状態が鋭いピークを持ち、エネルギー的

に不安定になるため、交換分裂によってスピン分極を起こす。

• これは、ストーナー条件（𝐼𝐷, ≥ 1）と呼ばれる。

• 𝐼（ストーナー交換定数）は波動関数の局在性に依存する。



Co、Ni、Pd、Wの状態密度（非磁性状態）
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強磁性Fe中の3d、4d、5d遷移金属不純物の磁性

H. Akai et al., Prog. Theor. Phys. Suppl. 101 11 (1990).
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4d遷移金属3d遷移金属 5d遷移金属

• Early transition metal (V、Cr等)は、Feの磁気モーメントと反平行（負値）にとなり、

Late transition metal (Co、Ni等）の場合は、平行（正値）になる。

• Mnは正値、負値の解がほぼ縮退しており、計算条件に敏感である。

• 4d、5d遷移金属でも同じ傾向が得られる。

母体Feの磁気モーメントを正値と仮定した場合



電子状態（状態密度）のポンチ絵

H. Akai et al., Prog. Theor. Phys. Suppl. 101 11 (1990).

Fe V

Ni

<

<

不純物の磁気モーメントの方向は、3d準位の相対位置と軌道混成により決まる



BCC-Fe中における3d遷移金属不純物の電子状態
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𝑚" = −0.95𝜇! 𝑚#$ = −1.20𝜇! 𝑚%& = −0.36𝜇!

𝑚#' = 1.75𝜇! 𝑚() = 0.95𝜇!



不規則系合金の電子状態と磁性

Ni Fe

強磁性Ni（FCC構造）にFeをドーピングした時の電子状態と磁性を考える



Blochスペクトラル関数（バンド構造）

Ni
Majority

Ni
Minority

Fe0.7Ni0.3
Majority

Fe0.7Ni0.3
Minority

不純物散乱の影響が大

不純物散乱の影響が小



FCC-Ni1-xFex合金の電子状態：濃度x依存性
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スレーター・ポーリング曲線（Slater-Pauling curve）

H. Akai, Hyperfine Interactions 68 3 (1991)
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3d遷移金属合金における1原子当たりの磁気モーメントを，1原子当たりの平均電子数

に対してプロットした曲線

• FeCoやFeNiが大きな磁気モーメントを持つ。

• リジットバンド的にSP曲線を理解できる部分もあるが、複雑な分岐を有する。

• KKR-CPA法は実験結果を、非常に良く再現する。



第一原理計算からキュリー温度を見積もる

原理的には、強磁性状態（Ferro）と常磁性状態（Para）の全エネルギーを

比較すればよさそう

• 非磁性状態を参照系として使う人が多いが、それは正しくない

• 常磁性状態は局在モーメントを保ちつつ動的に揺らいでいる状態であり、

第一原理的に計算するのは困難

<latexit sha1_base64="BnarYTkndou6EEcVTIFgZtuTRDE="></latexit>

�E = EPara � EFerro

強磁性 常磁性



Local moment disorder (LMD)

シングルサイト近似と静的近似を適用することで、常磁性状態を正負の磁気

モーメントを持つ原子がランダムに分布している系に置き換える（LMD）

• LMD状態では、スピンによる散乱の効果が取り入れられている

• LMD状態はCPAを用いることにより記述が可能

<latexit sha1_base64="rzHO+KGXJ2MQTKEqsgM0cKFlLFo="></latexit>

�E = ELMD � EFerro

常磁性 LMD
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平均場近似によるFeのキュリー温度（TC）の見積もり
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Ferro LMD

𝐸%&''( = −2522.81762151 Ry 𝐸)*+ = −2522.80560105 Ry

平均場近似

実験値

<latexit sha1_base64="tAXSJYPPVPzRW0o7eqtiUmTjrg0="></latexit>

TC =
2

3kB
(ELMD � EFerro) ' 1265 K

<latexit sha1_base64="E2+fK5m4cfqIxpgKm9C5vBXMvkw="></latexit>

TC = 1043 K



1. 第一原理計算による電子状態の解明
(by KKR-CPA法)

2. 相互作用パラメーターの算出
Ø 磁気的相互作用, Jij , Dij
Ø 原子対相互作用, Vij

3. 統計力学的方法に有限温度物性の定量的評価
Ø キュリー温度、磁気エントロピー、保磁力
Ø 結晶成長シミュレーション

K. Sato et al., Rev. Mod. Phys., 82 1633, (2010) 
モンテカルロ

平均場近似

DFT

多階層連結シミュレーション（Scale-bridging method）

T. Dietl et al., Rev. Mod. Phys., 87 1311, (2015) 



K. Sato, et al., Rev. Mod. Phys., 82 1633 (2010).

希薄強磁性半導体における強磁性転移温度の見積もり

希薄強磁性半導体：半導体中に磁性不純物を添加した物質

Exp: 実験値、 MCS: 理論値



コンピュテーショナル・マテリアルズ・デザイン
（Computational Materials Design: CMD®） ワークショップ

第一原理計算コース

マテリアルズ・インフォマティクスコース

スーパーコンピュータコース

スピントロニクスコース

大阪大学の研究者とその連携者で作成・運営されている最先端の科学計算プログラムに
関する講義と実習に加え、理論・実験の最先端研究の講義を5日間の合宿形式で受講

✧RSPACE（神戸大・小野）

✧ecalj（鳥取大・小谷）

✧Salmon（筑波大・矢花）

✧AkaiKKR（東大・赤井）

✧STATE-Senri（阪大・森川）

✧ABCAP（東京理科大・浜田）

✧HiLAPW（阪大・小口）

✧NANIWA-Series（阪大・笠井）

✧ES-OPT（兵庫県立大・草部）

✧CrySPY（長岡技科大・山下） ✧LIDG（兵庫県立大・藤井）

スパコンを用いた第一原理計算コードの実習

磁性の基礎とその応用分野の講義 + 第一原理計算コードの実習

Quantum
Simulations

Find
Mechanisms

Guess
New

Systems



MateriApps LIVE! とは？
• 仮想マシン上で直接ブートできる Live Linux


• Windows、Mac などで利用可

• インストール作業なしで物質科学アプリを実行できる


• バージョン3.2公開 (2020年10月)


• MateriAppsで紹介している公開アプリ・ツールを収録


• abinit, AkaiKKR, ALAMODE, ALPS, CONQUEST,  
Feram, DCore, DSQSS, HΦ, LAMMPS, mVMC,                                                          
OCTA, OpenMX, Quantum ESPRESSO, SMASH,  
TeNeS, xTAPP 等


• OVITO, ParaView, Tapioca, VESTA, VMD, XCrysDen…

• CASINO, GAMESS, VMDは自動インストーラーあり


• MateriApps LIVE! サイトからダウンロード可能


• 2013年7月以来、約9500コピーを配布

MateriApps, 2013-2020. All rights reserved. X



計算物質科学界におけるデータリポジトリ

世界的なスタンダード
API機能により、ユーザーは容易に材料データ
をリポジトリからダウンロードでき、機械学習や
スクリーニングを実施可能

一般的な情報科学の国際会議においても
これらのデータリポジトリは標準的に利活用

データ科学者が物質科学に参入しやすい

日本には上記のようなリポジトリが存在しない、どのように進めるべきか？

• 海外と差別化を図り、材料開発にとって利用価値が高いリポジトリを構築

• 「富岳」等の大型計算機による、高品質なマテリアルデータの創出

www.aflowlib.org

www.oqmd.org

www.nomad-coe.eu

www.materialsproject.org



現状の計算物性データベースの特徴

www.aflowlib.org

www.oqmd.org

www.nomad-coe.eu

www.materialsproject.org

現在、第一原理計算によって構成された物性データベースは多数存在する

が、電子状態や安定性に関するデータのみに焦点が当てられている

• 非化学量論組成を有する物質群（不規則系）の磁気特性や伝導特性を対象とし

た、大規模物性データベースは世界に存在しない



• 材料パラメータ並列

• 全電子計算（擬ポテンシャルなし）

• CPAによる不規則性の取り扱い

• 磁化、キュリー温度、磁気異方性

• 電気抵抗率、ゼーベック係数

• 有限温度の磁性・伝導特性

• 磁気エントロピー

• 安定な自動網羅計算

• …

主相の設計
磁性材料データベース構築のための基盤的シミュレーションコード：
AkaiKKR

常行真司，次世代計算基盤検討部会 (第3回) 配布資料4 

• 大規模計算機を用いた高速、高精度の計算による広範囲の材料空間の探索

• 利用価値が高くユニークな材料物性データベースの構築

AkaiKKRの特徴と計算可能な物理量



スーパーコンピュータ「富岳」

4期連続4冠 成果創出加速プログラム（物質・材料系）

1. 量子物質の創発と機能のための基礎科学 ―「富岳」と最先

端実験の密連携による革新的強相関電子科学

2. 次世代二次電池・燃料電池開発によるET革命に向けた計

算・データ材料科学研究

3. 省エネルギー次世代半導体デバイス開発のための量子論

マルチシミュレーション

4. 大規模計算とデータ駆動手法による高性能永久磁石の開発

5. 環境適合型機能性化学品

6. データ駆動型高分子材料研究を変革するデータ基盤創出

7. 「富岳」を活用した革新的光エネルギー変換材料の実現

• 「富岳」は、2021年11月に4部門で4期連続の世界1位を獲得

• 基礎科学、気象、防災、医療等の幅広い分野で用いられているが、産業分野において

も画期的な成果を期待されている（成果創出加速プログラム（物質・材料系））

• 「大規模計算とデータ駆動手法による高性能永久磁石の開発」では、基盤的シミュレー

ション手法の開発、そして不規則系磁性材料を対象とした大規模物性データベースの

構築を通じ、高性能磁性材料の開発を目指している



自動ハイスループット材料計算のワークフロー

Structures
Pre-

processing
Exhaustive 
DFT cal.

Quality
control

Data
storage

and
sharing

Pass

Fail

自動ハイスループット計算の基準・要請

ü 対象物質群に対する物理的・化学的特性、また電子状態の知見

ü 使用している電子状態計算手法・プログラムパッケージに対する知見
(適切な数値パラメーターの選択、収束計算の制御)

上記を満たさないハイスループット計算は意味のないデータベースを構築する



例）KKRグリーン関数法でのエネルギー積分路の決定

• KKR法では複素平面に解析接続して、グリーン関数のエネルギー積分を行う

• 積分範囲は自分で決める必要がある

• 浅いcore状態はvalenceとして計算しないと、正しい電子状態、磁性、伝導特性

を得ることはできない（経験がいる）。



AkaiKKRを用いた自動ハイスループット材料計算ツール

• 全エネルギー
• 形成エンタルピー
• 弾性定数

• 磁気モーメント、磁化
• 磁気的交換相互作用
• （反）強磁性転移温度
• 結晶磁気異方性

• 電気伝導率
• ゼーベック係数
• ネルンスト係数

KKRグリーン関数法 大型計算機

構造データベース 量子シミュレーション（第一原理計算）

伝導特性磁気特性構造特性

• 全電子KKRグリーン関数法に基づいた高速・高精度の自動計算（AkaiKKR）

• 構造・配置・スピン不規則系に対して適用可能（汎用の計算手法では困難）

• 転移温度や伝導率を高速で計算可能（汎用の計算手法では困難）



AkaiKKRによる不規則系磁性材料のデータベース構築

ü 4元高エントロピー合金
（HEA）

材料探索空間

ü BCC & FCC構造

ü 磁気モーメント、磁化

対象となる物理量

ü 強磁性転移温度

ü 残留抵抗

Sc Ti V Cr Mn Fe Co Ni Cu Zn Ga Ge

Y Zr Nb Mo Tc Ru Rh Pd Ag Cd In Sn

Hf Ta W Re Os Ir Pt Au Hg Tl Pb Bi

Al Si3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

13 14

15

FCC BCC
BCC + FCC =  147,630個

38元素の中から4元素を組み合わせる

(e.g, MnFePdW, AlSiCrMn, CrFeCoNi）

「富岳」を用いて自動網羅計算を実行する

福島（物性研） 、赤井（物性研） 、知京（NIMS）、木野（NIMS）

大規模物性データの解析

T.F. et al., Phys. Rev. Mater. 6 023802 (2022)  



Ø 2元合金 (AxBy): x > 50% and y < 10%

• 従来の合金

例) 鋼 (FexCy): x > 90% and y < 2.5% 

• 高エントロピー合金（HEA）

Ø 等元素料を含む4元以上の合金

AαBβCγDδ…Eε: α=β=γ=δ= …=ε

D. B. Miracle et al., Entropy, 16 (2014) 494

例) CrFeCoNi, CrFeMnCoNi, CrFeCoNiPd

J.W. Yeh et al., Adv. Eng. Mater. 6 (2004) 299. 

高硬度、耐摩耗性、耐酸化性、耐腐食性等の優

れた機械的性質に加え磁性材料としても興味

深い性質を有する

高エントロピー合金

FCC固溶体
CrFeCoNi

BCC固溶体
AlCrFeCoNiCu



4元高エントロピー合金の材料物性データベース

147,630個のうち99%以上の系を自動的に計算することに成功

富岳を用いた2,000ノード並列計算により一週間もかからず計算可能

…
…

磁気モーメント,強磁性転移温度,残留抵抗, 全エネルギー



磁化とキュリー温度に関するスクリーニング

(a) BCC (b) FCC

MnFeCoY

MnFeNiY

MnFeXY

FeCoXY

FeCoNiY

MnFeXY

MnFeNiY

MnFeCoY

FeCoNiY

FeCoXY

高磁化と高キュリー温度を目指す場合は、FeCoXY系、FeCoNiY系、MnFeCoY系が

候補として残る



頻出パターンマイニング

データベース中に高頻度に現れる
パターンを全て見つける問題

応用例

• 売り上げデータの分析
（おむつとビールは近くに並べる）

• 項目の自動分類
（実験結果や遺伝子情報解析）

• 画像認識
（ネコとネコでない画像を分ける特徴）

• Webページのトピック分類
（リンクやキーワードでトピック分類）

トランザクションデータベース

トランザクション

アイテム

頻出パターン



頻出パターンマイニングによる区画特徴特定 (1)

(a) BCC

MnFeCoY

MnFeNiY

MnFeXY

FeCoXY

FeCoNiY

10*10のセルに区切ってデジタイズする
（磁性体のみ）

A3、A4、C2、D3はアイテム数が多い

4元高エントロピー合金（BCC）の
2次元マップ（M vs. TC）



頻出パターンマイニングによる区画特徴特定 (2)

10*10のセルに区切ってデジタイズする
トランザクションデータベースを作成

A. 物質構成元素

各トランザクションのアイテム

• element (elm) 1, elm2, elm3, elm4

C. 各構成元素の局所磁化の向き

• |m1| > |m2| > |m3| > |m4|に並び替え

• 閾値mthを定義し|m1|からの相対磁化で
強磁性・反強磁性を階層的に定義する

例1） |m1| > |m2| > |m3| > mth > |m4|で、
m2 < 0、m3 > 0 の場合
FA、FAF、FAFN

B. セルのID
• A2、B4、C10等

例2） |m1| > |m2| > mth > |m3| > |m4|で、
m2 < 0 の場合
FA、FAN

例） トランザクションCrRuHgBiのアイテム
Cr, Ru, Hg, Bi, D4, FA, FAN

構築されトランザクションデータベースから
頻出パターンマイニング（飽和集合）を行う

LCM (Linear time Closed itemset Miner)、 http://research.nii.ac.jp/~uno/codes.htm
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頻出パターンマイニングによる区画特徴特定 (3)

Magnetization (M) Magnetization (M)

元素特徴量 スピン配列特徴量

C
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 (T

C
)
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C
)

• 高磁化にはMnが必要、FeとCoは高キュリー温度に貢献する

• V、CrはMn、Fe、Coと反強磁性的にカップリングし高磁化は望めない



磁化、強磁性転移温度、残留抵抗に関するスクリーニング

MnFeCoX系が高性能軟磁性材料
の候補物質として抽出

(a) BCC (b) FCC



4元HEAにおける電気抵抗率の回帰

説明変数X として、各原子における周期表の特徴量と基礎物理量を用いる

（これらの最小値、最大値、平均、標準偏差（合計40個）を利用）

BCC phase

FCC phase

Regression method Features R*+,*-

Linear regression + CV X 0.754

Linear regression + CV X, X2 0.815

Linear regression + CV X, X2, X3 0.840

Random forest + CV X 0.964

k-nearest neighbor method + CV X 0.941

BCC

Regression method Features R*+,*-

Linear regression + CV X 0.766

Linear regression + CV X, X2 0.843

Linear regression + CV X, X2, X3 0.868

Random forest + CV X 0.959

k-nearest neighbor method + CV X 0.939

FCC

k-NN method

k-NN method



重要な説明変数の評価

Permutation importance
（説明変数のランダム化）

R!"#!$
n Explanatory variables

0.5845 1 ['group_std']
0.773 2 ['group_std', 'group_mean']

0.826 3
['group_std', 'group_mean', 
'melting_point_mean']

0.898 4
['group_std', 'group_mean', 
'melting_point_mean', 'melting_point_max']

0.914 5
['group_std', 'group_mean', 'group_max', 
'melting_point_mean', 'melting_point_max']

0.918 6
['group_std', 'group_mean', 'group_min', 
'melting_point_mean', 'group_max', 
'melting_point_max']

0.927 7
['group_mean', 'group_std', 
'melting_point_mean', 'group_min', 'group_max', 
'melting_point_max', 'melting_point_std']

0.928 8

['group_mean', 'group_std', 
'melting_point_mean', 'group_min', 'group_max', 
'melting_point_max', 'melting_point_std', 
'molar_volume_mean']

0.931 9

['group_mean', 'group_std', 
'melting_point_mean', 'group_min', 'group_max', 
'melting_point_max', 'melting_point_std', 
'molar_volume_mean', 'molar_volume_std']

0.937 10

['group_mean', 'melting_point_mean', 
'group_std', 'group_min', 'group_max', 
'molar_volume_mean', 'melting_point_std', 
'atomic_radius_calculated_std', 
'melting_point_max', 'molar_volume_std']

R2の減少から説明変数の重要性を評価する

BCC phase、k-NN method

X1 X2 Xn

Co
ns
tr
uc
te
d

m
od

el

y_pred Truth

Randomly shuffle 
only X1 rows

If X1 is an important feature, 
the R2 decrease significantly

group説明変数が重要そうである

ホワイトボックス化する



R2の頻出パターンマイニング

1. R2をデジタイズして「R2, 説明変数」のトランザクションデータベースを構築する

2. R2の連続した非零領域毎に頻出パターンマイニングを適用する

R2 R2

R2 > 0.80の領域は、常に説明変数’group_mean’、’group_std’を含む

BCC phase FCC phase

説明変数として“group”と“period”のみを用いて全探索を行い、
トランザクションを作る [R2,features]

今回構築された有効モデルは5元、6元合金に対しても適用可能



f(x) =
X

p

cpK(x, xp)
<latexit sha1_base64="/OgcoXnFsmBLKWvrjDo+fEfyi+I="></latexit>

K(x, x0) = exp(��kx� x0k2)
<latexit sha1_base64="ZfgMkSkCr3VmO7UHgTpuLvWbfJM="></latexit>

予測モデル カーネル関数

ガウス過程は訓練データ点に確率分布を置いていくという考え方で、訓練データ

点では誤差を小さく、訓練データが無い点では誤差を大きくする予測ができる

（平均値＋標準偏差を予測可能）

もっと効率よくターゲット材料を探索できないだろうか？

全データを持っているので多目的ベイズ最適化のシミュレーションが可能



ベイズ最適化はガウス過程が予測標準偏差が求まることを用いて獲得関数を

通して最適な記述子、ブラックボックス関数の最大（小）値を探索する手法

ベイズ最適化による探索加速

1. 既知の候補点(𝑥𝑖,𝑦expr,𝑖)が存在する。(𝑖=1,...,𝑛)

2. ガウス過程により未探索点jの𝑦mean,𝑗とその標準偏差𝜎𝑗を予測する

3. 最も高い獲得関数スコアの点を評価し𝑦expr,𝑘を得て、既知の候補点セットに入れる。



多目的ベイズ最適化のシミュレーション
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ターゲット領域の
探索がほぼ終了

多目的ベイズ最適化により、ターゲット領域
（キュリー温度、残留抵抗）の探索を加速


