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１．研究のねらい(公開項目 1000 文字未満) 

所望の特性を示す物質・材料を任意に設計し、合成することは、物質・材料研究に携わる研

究者の夢の一つです。新物質開発の研究は、常に時間と労力を必要とします。「物質設計・物

質選択」→「合成」→「特性評価」の一連の研究プロセスは、どれも欠かすことができないプロ

セスで、それぞれのプロセスで困難が存在しています。1990 年代後半から開発が始まった「コ

ンビナトリアル手法」は、パラレル合成と一括評価により新物質開発研究における「合成」→

「特性評価」プロセスの高速化と高効率化を実現しました。しかし、研究の出発点である、「物

質設計・物質選択」プロセスの高速化・高効率化には至っておりません。 

近年、目覚ましい発展を遂げている第一原理計算と、莫大な量の第一原理計算の計算結

果を収録したデータベースの出現は、新物質開発における「物質設計・物質選択」プロセスの

強力な手段となりつつあります。第一原理計算とマテリアルズインフォマティクスは、これまで

の経験と勘に基づく物質選択から、科学的根拠に基づく、より確かな「物質設計・物質選択」を

可能にしてくれます。実験的研究に強い動機を与えてくれるため、実験研究者には非常に魅

力的です。 

本研究では、第一原理計算とマテリアルズインフォマティクスによる「物質設計・物質選択」

と、合成パラメーターの最適化に機会学習を用いた高効率合成技術を組み合わせて、「未開

拓物質群」の新物質開拓を目指します。第一原理計算とマテリアルズインフォマティクスは、合

成と結晶構造の報告はあるものの、物性が未解明な「未開拓物質」の物性予測に効果的です。

現在、エネルギーマテリアル(特に熱電変換物質)を目指した「未開拓物質群」の新物質開拓の

研究を行っています。特に、優れた熱電輸送特性が期待できる「層状物質」に着目しており、さ

まざまな層状構造が報告されている「層状窒化物」に着目しています。この層状窒化物は、合

成と結晶構造に関してのみ報告されており、物性が未解明な「未開拓物質群」の 1 つです。こ

の層状窒化物の新物質開拓の研究に、「第一原理計算」・「インフォマティクス」・「機械学習」を

導入します。 

  

２．研究成果 

（１）概要 

層状酸化物は、高い超伝導転移温度を示す銅酸化物超伝導体や NaxCoO2 等の高性能熱

電変換物質を含んだ機能性物質群の一つです。酸化物は多様な化学結合と電子状態を形成

することから、すべての物性を発現する物性の宝庫であります。このため、酸化物の合成や

物性とその理解は、他の物質群に比べて著しく進んでいます。このような状況下で、本研究で

は、新たな物性の発現と可能性を追求するために「未開拓物質群」である「層状窒化物」に着

目します。窒化物は、酸化物に次いで電子状態と化学結合の多様性が期待される物質群で



 

あり、種々の物性・機能を発現する物質群としての可能性を秘めています。特に、AMN2(A・M

は金属イオン)で記述される層状窒化物は、合成と結晶構造に関してのみ報告されている、物

性が未解明な「未開拓物質群」の一つです。この、「未開拓物質群」である層状窒化物は、本

研究で行った第一原理計算により、さまざまな物性を発現する機能性物質群である可能性が

明らかになりました。 

この研究では、「未開拓物質群」の新物質開拓の高効率化を目指しました(図 1)。「物質選

定」を目的とした第一原理計算を行い、候補物質を実際に合成することを目的した研究(新し

い薄膜合成装置と、機械学習と組み合わせた薄膜合成パラメーターの最適化手法の開発)を

行いました。 

 

 

図 1：第一原理計算・インフォマティクス主導型新物質開拓の概念図. 

 

（２）詳細 

研究テーマ A： 第一原理計算とインフォマティクスを用いた「物質設計・物質選択」 

これまで合成報告例のある２６種類すべてのAMN2層状窒化物の第一原理計算と電子輸送

特性計算を行いました(図２)。 金属、半金属、半導体をはじめとする種々の電子状態が計算

結果から得られました。SrTiN2等のd0電子系KCoO2型AMN2では、Ti 3d軌道で構成される強い

２次元的な電子状態(円筒状のフェルミ面)と、異方性の大きな輸送特性が予想されています。

この２次元性の強い電子状態により、高いゼーベック係数(熱起電力)が得られ、熱電変換物

質である３次元ペロブスカイト型酸化物であるSrTiO3を超える熱電輸送特性が示唆されてい

ます。このSrTiN2を含む４種類のAMN2層状窒化物が、比較対象であるSrTiO3とKTaO3を超え

る高い熱電輸送特性が計算結果として得られました。 -NaFeO2型結晶構造のAMN2層状窒

化物(SrZrN2, SrHfN2, NaNbN2, NaTaN2)では、結晶構造の異方性とAサイト(Na, Sr)の最外殻電

子軌道の違いが原因の、電子状態と電子輸送特性の異常な異方性が予測されました(５．主

な研究成果リスト, （１）論文（原著論文）発表, 1)。デラフォサイト型AMN2層状窒化物(CuNbN2, 

CuTaN2)は、同じ結晶構造のデラフォサイト型酸化物であるCuMeO2(Me=Al, Ga, In)同様に、価

電子帯上端でCu 3d軌道とN 2p軌道が混成した電子状態を示し、p型半導体の可能性が示さ

れました。また、遷移金属イオン(dn：n≠0)を含んだAMN2層状窒化物においては、ハーフメタ

ル強磁性や反強磁性等の、興味深い磁気特性を示す可能性が第一原理計算から得られて

います。これらは合成報告例のある既知物質ではありますが、物性が未解明であり、第一原



 

理計算を行うことによって、AMN2層状窒化物が酸化物等と比較しても見劣りしない機能性物

質群である可能性を見出しています。 

 

 

図２：「未開拓物質群」である種々の層状窒化物. (a)デラフォサイト型(CuTaN2等), (b)P3型

(LiMoN2等), (c) -NaFeO2型(SrZrN2等), (d)RbCeO2型(BaCeN2等), (e)KCoO2型(SrTiN2等). 

 

研究テーマ B： 第一原理計算とインフォマティクスを用いて選定した候補物質の合成装置と

機械学習を導入した高効率薄膜作製手法の開発 

AMN2 等の多成分系金属窒化物は、合成上さまざまな問題が存在し、酸化物等の他の無

機化合物に比べて合成が困難な化合物群です。これまでに、エピタキシャル薄膜化技術を用

いることで、多成分系金属窒化物合成上の問題点の一つである単純窒化物の異相生成の抑

制が報告されており、エピタキシャル薄膜化手法が多成分系窒化物の優れた合成手段であ

ることが示されています。本研究では「層状窒化物」の合成に仕様を特化した、新しいタイプの

有機金属分子線エピタキシー(Metal organic-molecular beam epitaxy, MO-MBE)装置の開発

を行いました。高融点・低蒸気圧が原因で、安定した原料供給が困難な遷移金属の原料ソー

スとして、有機金属を用いることで、安

定した遷移金属原料の供給を実現しま

した。また、超高真空中で単結晶基板

表面の周期的な原子配列を利用した

結晶成長(エピタキシャル成長)が可能

であるため、異相や不純物の少ない高

品質エピタキシャル窒化物薄膜が可能

です。 

通常、薄膜作製のみならず、試料合

成の合成条件最適化には、時間と労

力を必要とします。特に、分子線エピタ

キシー法を用いた薄膜合成では、最適

化すべきパラメーターが数多く存在し、

最適な合成パラメーターの組み合わせ

を決定するために、非常に多くの回数

図３：開発した層状窒化物合成に仕様を特化し

た新しい有機金属分子線エピタキシー装置. 右

上図は作製した窒化物薄膜の反射高速電子

線回折パターン. 



 

の実験が必要となります。合成手法が確立された「既知物質」の薄膜作製では、既報やバル

ク合成条件を参考に薄膜作製パラメーターの最適化が可能ですが、「未合成物質」や作製報

告例の無い新物質の薄膜作製においては、合成パラメーター最適化の負担が増加します。こ

のプロセスの高効率化は、新物質開拓研究の時間短縮を図る上で非常に重要となります。そ

こで本研究では、開発した有機金属分子線エピタキシー装置を用いた薄膜作製実験で、機械

学習を活用した高効率薄膜作製パラメーターの最適化手法の開発を試みました。通常、分子

線エピタキシー法では、最適な合成パラメーターの組み合わせの決定に数十回から数百回の

合成実験を必要としますが、機械学習を用いることで、より少ない実験回数で最適な合成パラ

メーターの組み合わせを見出すことに成功しました。 

開発した有機金属分子線エピタキシー装置と機械学習を用いた薄膜合成実験を通して、第

一原理計算とインフォマティクスで選定した合成候補物質の薄膜合成に着手しております。こ

れまでの実験で、作製した薄膜中に合成候補物質の結晶相が含まれていることを確認してお

り、今後も引き続き、合成条件の最適化を進め、候補物質の合成を目指した実験を継続して

行います。 

 

３． 今後の展開 

本さきがけ研究で、第一原理計算・インフォマティクスで選定した候補物質を合成する新しい

薄膜作製装置の開発を行うことができました。合成報告例がある物質ではありますが、物性研

究に耐えうる異相を含まない単相の試料は得られておりません。開発した新しい薄膜作製装置

は、合成候補物質である層状窒化物の単相でかつ結晶性の高い試料の合成が可能な装置です。

これまでに、第一原理計算・インフォマティクスで選定した候補物質合成の予備実験の結果が得

られており、今後は、候補物質合成実験に、機械学習を組み合わせて行い、効率の高い新物質

探索研究を展開し、物性研究へと発展させたいと思います。 

「未開拓物質群」の新物質開拓研究は、リスクの高い研究の一つですが、今後も物質・材料に

携わる研究者が積極的に取り組む必要のある、普遍性の高い研究テーマです。第一原理計算、

インフォマティクス、機械学習の各手法は、この新物質開拓研究を加速させる強力なツールであ

り、これらの各手法を実際の実験研究にどのように生かしていくかが、今後のマテリアルズインフ

ォマティクスの発展のカギを握ると考えています。引き続き、新物質開拓の実験的研究に、これ

ら３つを取り入れた研究手法の開発と、「未開拓物質群」の新物質開拓研究に取り組んでいきま

す。 

 

 

４． 自己評価 

この「さきがけ研究」の支援のお陰で、第一原理計算・インフォマティクスで選定した候補物質

を合成する新しい薄膜作製装置の開発に着手することができました。期間中、最も時間を割いた

のが、この薄膜作製装置の開発でした。研究を計画した当初より、最も時間と労力を必要とする

ことは、予測しておりましたが、装置開発以外の研究(特に第一原理計算)が思うように進展させ

ることができませんでした。設計から組み立てまで、すべてを行った薄膜作製装置の開発におい

ては、これまでに無い新しいコンセプトの装置であるが故の、数多くの困難とトラブルがありまし

たが、当初見込んでいた性能を発揮する装置とすることができました。第一原理計算・インフォマ



 

ティクスで選定した候補物質合成に至っていないのが残念ですが、これまでの初期実験の結果

から、候補物質の合成の見通しが得られおり、引き続き実験を継続して行います。 

薄膜作製実験における機械学習の活用は、研究を計画した当初無かった新しい研究テーマで、

この「さきがけ研究」によって得られました。薄膜作製実験での機械学習の活用が、非常に有望

である研究成果が得られており、今後継続して行う研究テーマへと発展しました。 

本研究で目指した「第一原理計算、インフォマティクス、機械学習の実験研究への活用」と「未

開拓物質群の新物質開拓」の２つは、分野を問わず普遍的な要素を兼ね備えた研究テーマで、

科学技術研究のみならず、実用化を意識した研究への波及効果も見込まれます。 
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