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研究キャリア

専⾨分野：計算材料学 (第⼀原理計算、マテリアルズインフォマティクス、機能性セラミックス)
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京都大学時代の研究

Kumagai et al., 
PRB (2008); JPCM (2009)  

Kumagai et al., PRB (2012) 

X線吸収端近傍構造の理論計算

MnO, FeO, CoO, LiCoO3, LaCoO3, … MgO-NiO, MgO-MnO

最安定原⼦磁気配列の決定⼿法の開発

超伝導体中のドーパントに関する第⼀原理計算

Kumagai et al., PRB (2009) 
Ca2CuO2Cl2
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スイス時代の研究

Kumagai and Spaldin, Nat. Comm. (2013)

クローバーリーフ型
ドメイン構造

発現メカニズムの解明

APSにて招待講演。

Kumagai et al., PRB (2012)

強誘電性発現メカニズムの解明

Mundy, Schaab, 
Kumagai(共同第⼀著者), et al., 
Nat. Mat. (2017)

強誘電体DWの電⼦反転層の伝導性

h-RMnO3 (R= Sc, Y, Dy-Lu)
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元素戦略プロジェクトでの研究
元素戦略プロジェクト

研究代表者：細野先⽣

新セラミック電⼦材料の探索を⾏いたい
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現在(東北大金研)の研究室体制

教授(熊⾕)

助教(清原さん)

秘書(⽊村さん)

ü 10⽉より研究⽣が1⼈⼊学 (来年4⽉より博⼠進学予定)
ü 10⽉中旬から１ヶ⽉間 特別研究⽣(Seán Kavanaghさん@UCL)
ü 現在、准教授の公募中
ü 次年度より、⼯学系の学⽣が修⼠より配属

専⾨
ハイスループット第⼀原理計算
セラミックス中の点⽋陥計算

専⾨
マテリアルズインフォマティクス
表⾯、粒界特性の第⼀原理計算

複合機能材料学研究部⾨：セラミックス研究を推進する部⾨
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セラミック材料

ü 硬くてもろい
ü 摩耗しにくい

有機材料 ⾦属材料 セラミック材料

osk163.com
プラスチック、

ナイロン、⽊材、…

metoree.com
鉄、アルミ、

合⾦、…

greenprophet.com

LED

hygen.com

イオン伝導体

melcopowerdevice.co.jp

パワーデバイス
nature.com

熱電材料

(光)触媒

Kamata et al., 2018

誘電体材料

D. Canan et al ., 2014 apple.com

半導体

超伝導体

Shutterstock

太陽電池材料

stock.adobe.com

⽣体材料

kyocera.co.jp

構造材料

NASA

ü セラミック材料の種類
酸化物、炭化物、窒化物, etc …

陶磁器、ガラス、
セメント

ü 耐熱性がある
ü 腐⾷に強い

いかにして新たなセラミック
材料を探索するか？
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材料探索空間
元素選択の⾃由度

組み合わせの数
４元系: 83C4×124×34 ~ 1012 ５元系: 83C5×125×35 ~ 1015

組成⾃由度 構造⾃由度

３元系: 83C3×123 × 33 ~ 109

A

B C

Binary Ternary

BaTiO3 CH3NH3PbX3 (X= F, Cl, Br, I)CuInSe2 Ca10(PO4)6(OH)2

AC

ABC

A2B

B6C …
12 3# elements

A3BC
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材料空間の組み合わせ数 > 1012

材料探索空間

既報物質中にも、材料として研究されていない物質が存在

Lee,  Hosono,
et al., 
Nature (2013)

•11個=新物質

•2個=理論報告
•8個=合成報告

CaZn2N2を
新たに合成！

４個は半導体材料
として未検討

様々な組み合わせの
三元系亜鉛窒化物

安定性の評価

600 個

21個

半導体材料として有望
Hinuma, Hatakeyama, Kumagai, et al., Nat. Comm. (2016)

例：三元系亜鉛窒化物

例：２次元エレクトライド：Ca2N、新超伝導物質: MgB2
実⽤材料

材料として
研究された物質

既報物質
(~105)

探索済の空間

Mg

B

Tc=39 K
Nagamatsu, Akimitsu, 
et al., Nature (2001)

合成はそれぞれ2000年、1954年に報告
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材料探索空間

仮想物質群からの探索
多くの有望材料が隠れている
未知の物質を発見することは極めて困難

既報物質群からの探索
未だ有望な材料が隠れている
既に合成方法が報告されている

材料探索のアプローチ材料空間の組み合わせ数 > 1012

実⽤材料

材料として
研究された物質

既報物質
(~105)

探索済の空間

双方のアプローチにおいて、
計算材料データベース
が重要な役割を担う
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第一原理計算

第⼀原理計算
(「もっとも基本的な原理に基づく計算」という意味)

材料の特性は全て電⼦の動きで⽀配されている

電⼦の動きを予測する量⼦⼒学の⽅程式を解くと、
原⼦の並びから材料の性質を予測できる

原⼦核
と

内殻電⼦

価電⼦物質
原⼦の集まり 電⼦と原⼦核の集まり

原⼦核は電⼦よりもはるかに重い
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電⼦の動きに関して
シュレーディンガー⽅程式を解く

イオン芯

電⼦
Ø 第⼀原理計算

原⼦位置から様々な物性値を予測

Tsubame 3.0

物質 #1
・構造
・エネルギー
・電子構造
・有効質量
・バンドギャップ

・IP
・点欠陥
・誘電定数
・分極
・光吸収係数

計算材料データベース

物質 #1

ローカル計算機

第⼀原理計算を系統的に適⽤

結晶構造DB

計算材料データベース
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計算材料データベースを用いた材料探索

既報物質群からの材料探索
太陽電池光吸収層

適切なバンドギャップ

バンド端での大きな光吸収係数

p-型、n-型にドーピング可能

既報物質

物質 #1
・構造
・エネルギー
・電子構造
・有効質量
・バンドギャップ

・IP
・点欠陥
・誘電定数
・分極
・光吸収係数

計算材料データベース

熱電材料

低熱伝導度

高キャリア移動度

高濃度キャリアドープが可能

仮想物質
(>1012)

仮想物質群からの材料探索

バーチャルスクリーニング

機械学習
による回帰
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マテリアルズプロジェクト
• 130,000以上の物質の計算結果が掲載 (Jain et al., 2013; 2018)

優れたグラフィックユーザーインターフェース(GUI)により現在までに40,000人以上が利用
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他の計算材料データベース

Curtarolo et al., Comp. Mat. Sci., 58, 218 (2012).

Talirz, et al., Scientific data 7, 299 (2020).

Saal, Wolverton, et al., JOM 65, 1501 (2013).

アメリカ アメリカ

スイス 中国

https://matgen.nscc-gz.cn

既存の計算材料DBが必ずしも十分なものではない
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計算材料データベース

計算対象
の物質数

計
算

精
度

計算物性数

◎ 既報10万物質

ü 光吸収係数 ü 点欠陥特性

空孔

格子間

アンチ
サイト

置換型不純物

格子間
不純物

太陽電池材料

透明導電膜

高

低

電気伝導性、ドーピング可能性を決定

マテリアルズプロジェクト
でのバンドギャップ

MAE: 2.57 eV
MAPE: 47 %

実験値 (eV)

計
算

値
(e

V)

• 安定性
• 電⼦構造(バンド図、状態密度)
• フォノン特性

LED 透明導電膜太陽電池材料

セラミック電⼦材料
パワーデバイス

日本電気ガラス
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セラミックスにおける点欠陥計算の重要性
他のセラミック材料

hygen.com

イオン伝導体

nature.com

熱電材料

(光)触媒

Kamata et al., 2018

誘電体材料

D. Canan et al ., 2014

超伝導体

Shutterstock

⽣体材料

kyocera.co.jp

構造材料

NASA

陶磁器、ガラス、
セメント

Swift and Qi,
Phys. Rev. Lett., 2019

点⽋陥形成エネルギーから
デバイスの化学ポテンシャ
ルプロファイルを算出

Hayashi, Yamaguchi, Kamata, Tsunoda, Kumagai, et al., 
J. Am. Chem. Soc., (2020)

触媒性能の違いを空孔形成エネルギーから説明

Liイオン伝導体の例

触媒材料の例
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計算材料データベース

計算対象
の物質数

計
算

精
度

計算物性数

◎ 既報10万物質

ü 光吸収係数 ü 点欠陥特性

空孔

格子間

アンチ
サイト

置換型不純物

格子間
不純物

太陽電池材料

透明導電膜

高

低

電気伝導性、ドーピング可能性を決定

マテリアルズプロジェクト
でのバンドギャップ

MAE: 2.57 eV
MAPE: 47 %

実験値 (eV)

計
算

値
(e

V)

• 安定性
• 電⼦構造(バンド図、状態密度)
• フォノン特性

LED 透明導電膜太陽電池材料

セラミック電⼦材料
パワーデバイス

日本電気ガラス

既存の計算材料DBにこれらのデータは含まれていない



22

⽬的

機能性セラミック材料探索に有⽤な
新たな計算材料DBの開発

• 誘電定数
• 光吸収係数
• ⾼精度バンドギャップ
• 点⽋陥

標準的DFTコードに実装

nsc-dd hybrid functional法
[Hinuma, Kumagai, et al., PRB, 2017]
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Non-self-consistent (nsc) dielectric-dependent (dd) hybrid functional法

Hinuma, Kumagai, et al., PRB, 2017

電⼦系誘電定数の逆数

PBEsol (⼀般化勾配近似)

例：Skone et al., PRB 89, 195112 (2014) 

4.65 eV
(exp. 7.83)

7.97 eV

nsc-dd hybrid法

6秒

40秒

̨ ; 8 ಭ . ̨ / : ;

:DYH�YHFWRU

��

��

�

�

�

�

�

��

��

(Q
HU
J\
��H
9�

0J2dd hybrid法

7.90 eV 260秒

電⼦系を⾃⼰無頓着
に解かない近似

交換相関ポテンシャル

交換ポテンシャルにHartree-Fock項を混ぜる

MgOのバンド構造

⾼速化を図りつつ
⾼精度を保持できる

様々な半導体/絶縁体
で良い精度を
⽰すことを確認

置き換える？



24

⽬的

機能性セラミック材料探索に有⽤な
新たな計算材料DBの開発

• 誘電定数
• 光吸収係数
• ⾼精度バンドギャップ
• 点⽋陥

Ø 点⽋陥形成エネルギーの⾼精度計算⼿法の開発

標準的DFTコードに実装

nsc-dd hybrid functional法
[Hinuma, Kumagai, et al., PRB, 2017]
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欠陥形成エネルギー計算の高精度化

孤立した点欠陥周期的に配列した点欠陥
+ 背景電荷

q=1

q=-1

モデルに起因する静電相互作用を取り除く補正が必要

CeN-4VB
-6 complex in cBN

216
512

641000

 0  0.05  0.1  0.15

Number of atoms

R
el

at
iv

e 
en

er
gy

 (e
V

)

−12

−8

−4

 0

 4
2744

1728

1 / lattice constant (1/Å)

Si selfintersititial in +2 charge state
−1

−0.8

−0.6

−0.4

−0.2

 0

 0.2

−1.2

216
512

641000

Number of atoms
1728

1 / lattice constant (1/Å)
 0.1 0.05  0.075 0.025 0

2価に帯電した格⼦間シリコンBN中のCe-4VB複合⽋陥相
対

エ
ネ

ル
ギ

ー
(e

V)

1 / モデルの格⼦定数 (Å) 1 / モデルの格⼦定数 (Å)

モデル中の原⼦数 モデル中の原⼦数

拡張型FNV法

Kumagai* and Oba, PRB (2014) Editors’ suggestion

Freysoldt et al., PRL, 2009

1. 完全結晶と⽋陥を含むモデルの静電ポテンシャル
差を計算するため、原⼦位置の最適化ができない

２. 等⽅的な誘電定数を利⽤しているため、
⽴⽅晶系にしか適⽤できない

原⼦サイトポテンシャル

誘電テンソル

FNV法
⽋陥の⼤きさを考慮した静電モデルによる補正

任意の物質/点⽋陥での
補正エネルギーを⾃動的に算出

引⽤top 1%論⽂ (Web of Science)
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欠陥形成エネルギー計算の高精度化

q=1

q=-1

拡張型FNV法

Kumagai* and Oba, PRB (2014) Editors’ suggestion

他の多くの研究者らにより実装・応用されている

D. Broberg et al., Com. Phys. Commun (2018).

孤立した点欠陥周期的に配列した点欠陥
+ 背景電荷

誤
差
(e
V)

我々の手法

通常の計算

CeN-4VB
-6 complex in cBN

216
512

641000

 0  0.05  0.1  0.15

Number of atoms

R
el

at
iv

e 
en

er
gy

 (e
V

)

−12

−8

−4

 0

 4
2744

1728

w/o correction

point-charge correction

our scheme

1 / lattice constant (1/Å)

Si selfintersititial in +2 charge state
−1

−0.8

−0.6

−0.4

−0.2

 0

 0.2

−1.2

216
512

641000

Number of atoms
1728

1 / lattice constant (1/Å)
 0.1 0.05  0.075 0.025 0

我々の計算方法

補正なし
2価に帯電した格⼦間シリコンBN中のCe-4VB複合⽋陥相

対
エ

ネ
ル

ギ
ー

(e
V)

1 / モデルの格⼦定数 (Å) 1 / モデルの格⼦定数 (Å)

モデル中の原⼦数 モデル中の原⼦数

引⽤top 1%論⽂ (Web of Science)
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垂直遷移エネルギーの高精度計算

Gake, Kumagai*, Freysoldt, and Oba, PRB(R) (2020)

吸収 発光

配位座標

エ
ネ
ル
ギ
ー

hν

VB

CB

hν

VB

CB
D q

D q+1+ εCBM 

MgO中酸素空孔の+1から中性への
遷移エネルギーのセルサイズ依存性

• 初期配置では、初期の電荷に対し
て電⼦およびイオンによる遮蔽が
⽣じる

• 遷移後は、原⼦位置は固定だが、
電⼦遮蔽は⽣じる
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垂直遷移エネルギーの高精度計算

Gake, Kumagai*, Freysoldt, and Oba, PRB(R) (2020)

吸収 発光

配位座標

エ
ネ
ル
ギ
ー

hν

VB

CB

hν

VB

CB
D q

D q+1+ εCBM 
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⽬的

機能性セラミック材料探索に有⽤な
新たな計算材料DBの開発

• 誘電定数
• 光吸収係数
• ⾼精度バンドギャップ
• 点⽋陥

Ø 点⽋陥形成エネルギーの⾼精度計算⼿法の開発
Ø 煩雑な計算プロセスの⾃動化プログラムの開発

標準的DFTコードに実装

nsc-dd hybrid functional法
[Hinuma, Kumagai, et al., PRB, 2017]
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点⽋陥計算の流れ

空孔 格子間 アンチサイト
結晶学的に⾮等価な
モデルを網羅的に構築



31

点⽋陥計算に必要なプログラム開発

https://github.com/kumagai-group/vise

https://github.com/kumagai-group/pydefect

13,419 lines

13,444 lines

Ø Vasp Integrated Simulation Environment (VISE)
• VASP入力ファイルの自動生成
• VASP出力結果の解析

Ø Pydefectパッケージ
• 欠陥モデルの自動構築
• 拡張型FNV法による補正
• 化学ポテンシャル図の作成
• 格子間サイトの推薦
• 計算結果の自動解析と描画

Ø 数々のオープンソースパッケージを利⽤
pymatgen (Ong et al., Comp. Mater. Sci., 2013), spglib (Togo and Tanaka, 2018), seekpath (Hinuma et al., 2017) 
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モダンなプログラム開発⼿法

テスト駆動開発

プログラムの複雑さは、おおよそコード長さの２乗に比例
Ø 10,000行では1,000行のプログラムの100倍複雑

効率よくバグなくプログラムを書くため手法が、IT業界で継続的に開発されてきた
オブジェクト指向
プログラミング ⾃動テスト ペアプログラミング

IT業界の最先端の開発手法を、計算材料学に取り入れるのは極めて稀

リファクタリング
(コード改善⼿法)

wikipediaより
https://service.shiftinc.jpより

Qiitaより

コロナ禍で学⽣と
2⼈で１ヶ⽉⾏った
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点⽋陥計算の流れ

空孔 格子間 アンチサイト
結晶学的に⾮等価な
モデルを網羅的に構築
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スーパーセルの推薦：拡張するセル

プリミティブユニットセル コンベンショナルセル

Kumagai and Oba, PRB, 2014

ü わずかに精度が良い
ü 視覚的に⽋陥構造を確認

しやすい

コンベンショナルセルを拡張したもの

プリミティブセルを拡張したもの
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スーパーセルの推薦：等⽅的なスーパーセル

min <= 原⼦数<= max 

正⽅格⼦では、45度回転したスーパーセルが許容される。

…

最も等⽅的

a
b

c

ユニットセル

正⽅晶SrTiO3

デフォルト 50                         300      
異⽅性

平均格⼦定数

スーパーセルの格⼦定数

a
a

底⾯積は２倍
に拡張される

2𝑎× 2𝑎

⽴⽅体に近い構造

a < b < c
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点⽋陥計算の流れ

空孔 格子間 アンチサイト
結晶学的に⾮等価な
モデルを網羅的に構築
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⾃動的に推薦される⽋陥セット
u 空孔: 

• デフォルトでは、すべての⾮等価サイト

u 置換型不純物及びアンチサイト
• アンチサイトはデフォルトで考慮
• 不純物はドーピング元素を指定した場合のみ考慮
• 置換サイトは電気陰性度の差から決定される
（デフォルトでは電気陰性度の差が2.0未満）

u 格⼦間 (オプション)
• 格⼦間サイトはユーザーによる指定、もしくは
pymatgen (Ong. et al., Comp. Mater. Sci., 2013)
を⽤いて電荷密度などの体積データから推奨する
ことが可能

例
MgAl2O4: χMg=1.2, χAl=1.5, χO=3.5
Ø この時MgAl と AlMgアンチサイトが許される
Ø F 元素 (χF=4)は２つの⾮等価な酸素サイトに

のみ挿⼊される。

Al2O3中の低い電荷密度プロファイル

Ø ⽋陥の電荷状態は、各元素の酸化数から決定
Ø 隣接する原⼦はランダムに変位（デフォルト：最⼤0.2Å）。

例: VMg → q = 0, -1, -2 
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⽬的

機能性セラミック材料探索に有⽤な
新たな計算材料DBの開発

• 誘電定数
• 光吸収係数
• ⾼精度バンドギャップ
• 点⽋陥

Ø 点⽋陥形成エネルギーの⾼精度計算⼿法の開発
Ø 煩雑な計算プロセスの⾃動化プログラムの開発
Ø 多様なセラミックス材料中の点⽋陥へと応⽤

標準的DFTコードに実装

nsc-dd hybrid functional法
[Hinuma, Kumagai, et al., PRB, 2017]
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セラミックス材料を対象とした点欠陥計算

Kumagai*, et al., 
Phys. Rev. B (2014)

Tsunoda, Kumagai*, et al., 
Phys. Rev. Appl. Letter

(2018)

Kumagai*, et al., 
Phys. Rev. Appl. 

Editors’ suggestion 
(2017)

Kumagai*, et al., 
Phys. Rev. Appl. (2016)

Kumagai*, Tsunoda, Oba, 
Phys. Rev. Appl. (2018)

Tsunoda, Kumagai* 
(共同第一著者), et al., 

Phys. Rev. Mater.,
Rapid commun. (2019)

Tsunoda, Kumagai*, Oba, 
Phys. Rev. Mater.,

(2019)

Gake, Kumagai, et al., 
Phys. Rev. Mater., (2021)

Gake, Kumagai, et al., 
Phys. Rev. Mater.,

(2019)

SrTiO3, WO3, TiO2 BaTiO3

Ga2O3の４つの多形CuMO2 (M=Al, In, Ga)

酸化物 窒化物
Zn3N2 ZnSnN2 ScN

ZnSnP2
リン化物

SnS, Sn2S3, SnS2
硫化物
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酸化物における特異な点欠陥状態
SrTiO3WO3 KNbO3 BaTiO3

原⼦変位時に
電荷移⾏が⽣じる

フェルミレベル

形
成

エ
ネ

ル
ギ

ー

VO2+
(1D)

VO0

VO2+

VBM CBM

帯電した酸素空孔が導⼊されると
１次元に広がった空孔状態が出現

Tsunoda, Kumagai*, (共同第一著者), et al., Phys. Rev. Mater., Rapid commun. (2019)
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セラミックス材料を対象とした点欠陥計算(実験家との共同研究)

Mundy, Schaab, 
Kumagai (共同第一著者), 

et al., Nat. Mat. (2017)

Hinuma, Hatakeyama, 
Kumagai, et al., 

Nat. Comm. (2016)

Matsuzaki, Harada, 
Kumagai, et al., 

Adv. Mater. (2018)

Kamata, Sugahara, 
Kato, Muratsugu, 
Kumagai, et al., 

ACS Appl. Mater. Interfaces 
(2018)

Hayashi, Yamaguchi, 
Kamata, Tsunoda, 

Kumagai, et al., 
J. Am. Chem. Soc., (2020)

OA

OB
OB

OB

OA
OA

OA

OB

OB
OB

OB

OA

OA

OB

OBOA

OA

OB

OB

OB

OB
OB

OB
OB

OB
OB

OB
OB

OB
OB

OB
OB

OB
OB

OB
OB

OB OA

OA OB

OB

OB

OB

OB

OA

OA

OA

OA

OA

OA

OA

OA

OA

OAOA

OAOA

OA

OA

OAOA

OA

OA

OA
OA

OB
OB

α-MnO2 β-MnO2 γ-MnO2 λ-MnO2

YMnO3 Cu3N CaZn2N2MnO2多形

BaRuO3 α-Ga2O3

Kobayashi, 
Harada, 

Kumagai, et al.
J. Appl. Phys. 

(2019)

Kobayashi, Gake, 
Kumagai, et al., 

Appl. Phys. Express 
(2019)

4H-SiC
SnNb2O6

LaAlO3

Katayama, Hayashi,
Kumagai, et al., 

J. Phys. Chem. C 
(2016)

Nagai, Kuwabara, 
Kumagai,et al., 

Phys. Rev. B (2020).

Zn3N2

Wang, Ohsawa, 
Kumagai, et al.,
Appl. Phys. Rev. 

(2019)

SrZn2N2 YZn3N3

Kikuchi, Ueno, 
Nakamura, 

Kurabuchi, Kaneko, 
Kumagai, and Oba, 

Chem. Mater. (2021)

Kikuchi, Nakamura, 
Kurabuchi, Kaneko, 
Kumagai, and Oba, 

Chem. Mater.,
in-press

酸化物

炭化物

窒化物
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HMFのFDCAへの好気的酸化における結晶構造の影響

Hayashi, Yamaguchi, Kamata, Tsunoda, 
Kumagai, Oba, and Hara (原・鎌⽥研)
J. Am. Chem. Soc., 141 (2019) 890–900.

トップ1%論⽂

更なる実験から、
結晶内の酸素が反応に

関与していることが判明

MnO2多形

β-MnO2 > λ-MnO2 > γ-MnO2 ≈ α-MnO2 > δ-MnO2 > ε-MnO2

触媒性能が結晶構造で⼤きく
異なることがわかった

酸素の固体内拡散と関連している
酸素空孔形成エネルギーを計算

実験と同様、空孔のできやすさが、
β-MnO2 > λ-MnO2 > γ-MnO2 ≈ α-MnO2
となることがわかった
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銅化合物のp型ドーピング

Matsuzaki*, Tsunoda, Kumagai*, et al., JACS (2022).

• Cu2O
• CuInSe2
• CuI

Cuの半導体は1価をとる

通常のカチオンドーピングが利⽤できない

https://pubchem.ncbi.nlm.nih.gov/periodic-table/
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銅化合物のp型ドーピング

Matsuzaki*, Tsunoda, Kumagai*, et al., JACS (2022).

Csを１つ導⼊すると複数の銅空孔が⽣じ、ホールが導⼊される

• 同価数のカチオンでも、サイズが⼤きいものを導⼊
すると複合⽋陥が安定となり、ホールが導⼊される

• 配位数が少ない銅化合物で可能なドーピング⼿法！


