
 

 

 

 

 

 

 

論文要旨 

  第一原理計算は量子力学にもとづき、経験的パラメータを用いずに材料の特

性を再現・予測する計算手法である。材料開発には膨大な労力と時間を必要と

するため、第一原理計算を活用し効率的に材料探索を行う材料設計が望まれて

いる。しかし、期待されてから既に十年以上の年月が過ぎているが、未だに第

一原理計算による材料設計は一般的なものには至っていない。近年における計

算手法の革新と計算機の演算能力の向上により、第一原理計算で扱える原子数

は飛躍的に増えたが、それでもなお 1000 個程度が限界である。従って、材料の

ナノスケール以上での実体計算は不可能である。一方、材料特性は、結合エネ

ルギー、構成元素の種類、空孔、転位や積層欠陥といった格子欠陥、粒界構造、

結晶粒組織、部材形状などの様々な異なるスケールでの因子の影響を受ける。

即ち、材料特性は、電子レベルから原子、マイクロ、マクロレベルまでの各ス

ケールでの物性の複雑な相互作用により決定されている。一般的に、第一原理

計算による材料設計を阻む一因はこのような計算対象のスケールの隔たり（マ

ルチスケール問題）にあると考えられている。このようなマルチスケール問題
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への解決策として、近年では第一原理計算、古典分子動力学法、有限要素法と

いったような異なるスケールでのシミュレーションを融合したマルチスケール

シミュレーションも提案されている。しかしながら、現状では実用的な材料設

計への活用には至っていない。 

本研究では、このようなマルチスケール問題をシミュレーションのみで解

決するのではなく、実験的研究を中心とした従来の材料科学と連動させること

で達成することを目的とした。その結果、第一原理計算から得られる材料の根

源的な知識を従来の材料科学の研究で行われてきた材料パラメータと連動・融

合させた「第一原理トランスファー」を構築することができた。この概念の適

用結果として、一般的な構造材料であるアルミニウムとマグネシウムにおける

材料特性とその合金化による影響を第一原理計算により再現・予測することが

可能になった。また、その過程で幾つかの新しい合金を提案することができた。 

  本論文は、６つの章から構成されており、各章の概要は以下のとおりである。 

  第１章では、第一原理計算のマテリアルデザインに関する現在までの問題点

を提示し、本研究の位置付けを明確にした。また、第一原理計算の計算手法の

特徴をまとめた。 

  第２章では、高温時の拡散に大きく寄与すると考えられる複空孔を扱い、ア

ルミニウム（FCC 構造）とマグネシウム（HCP 構造）における複空孔結合エネ

ルギーを第一原理計算により算出した。一般的に複空孔はエネルギー的に安定

な存在であると考えられているが、アルミニウムおける第一近接型の複空孔は

複空孔結合エネルギーが負の値をとりエネルギー的に不安定な存在であるとい

う結果が得られた。ただしアルミニウムおける第二近接型の複空孔はエネルギ

ー的に安定な存在であった。またマグネシウムでは HCP 構造であるため、第一

近接型の複空孔と第二近接型の複空孔は FCC 構造の第一近接型の複空孔に相当



 

するが、第一近接型の複空孔と第二近接型の複空孔のどちらもエネルギー的に

安定な存在であった。このようなアルミニウムとマグネシウムにおける複空孔

の性質の違いに及ぼす結晶構造の影響を調査するため、仮想的な HCP 構造のア

ルミニウムと FCC 構造のマグネシウムにおける複空孔結合エネルギーを第一原

理計算により算出したが、結晶構造は複空孔の安定性には影響を与えないこと

が分かった。さらに、アルミニウムとマグネシウムの電子密度分布を詳細に調

べることで、アルミニウムの第一近接型の複空孔が不安定になるのはアルミニ

ウムでは空孔が形成された時に空孔周辺のアルミニウム原子間で共有結合的な

方向性を有した結合が新たに形成されるという、アルミニウム固有の結合様式

の特徴によるものであることを明らかにした。 

  第３章では、第一原理計算によりマグネシウムの変形の異方性を明らかにす

ることを目的とした。マグネシウムは軽量構造材料として注目されているが、

底面すべりの臨界分解せん断応力は柱面すべりのそれよりはるかに小さく、変

形の異方性が強く、常温での塑性加工性に優れない。このようなマグネシウム

の底面すべりと柱面すべりの違いを原子レベルで明らかにするため、各すべり

の Generalized Stacking Fault（GSF）エネルギーを第一原理計算から算出した。

GSF エネルギーは結晶をすべり面で２つに分け、それぞれの結晶を相対的にず

らしたときに得られるエネルギー変化である。この GSF エネルギーの値から安

定な積層欠陥の有無が判断できるが、得られた GSF エネルギーから底面すべり

の転位には安定な積層欠陥が存在するが、柱面すべりの転位には安定な積層欠

陥は存在しないことが分かった。さらにパイエルス・ナバロモデルに適用する

ことで転位が動くための最小応力（パイエルス応力）を算出した結果、得られ

たパイエルス応力は実験結果で報告されている底面すべりと柱面すべりの臨界

分解せん断応力と良い一致を示した。これらの結果より、マグネシウムの底面



 

すべりと柱面すべりの変形の異方性はパイエルス応力の大小から説明できるこ

とを明らかにした。 

  第４章では、アルミニウム基固溶体とマグネシウム基固溶体に対して固溶強

化に最適な添加元素を第一原理計算から探索することを目的とした。固溶強化

の強化機構は構成元素間のサイズ効果であり、これは溶質原子周辺の溶媒原子

の格子ひずみである Misfit Strain に因るものである。従来、Misfit Strain を実験的

に算出することができなかったので、Misfit Strain と比例関係にあるとされる

Atomic Size Factor が固溶強化の効果を見積もるパラメータとして用いられてき

た。本研究では固溶強化のパラメータとしてアルミニウムとマグネシウムにお

ける Misfit Strain を第一原理計算から算出した。ここでは、過飽和固溶体も含め

たアルミニウム基固溶体とマグネシウム基固溶体各々に 55 元素を添加した場合

の Misfit Strain を第一原理計算から算出し、固溶強化に最適な添加元素を探索し

た。固溶強化理論によれば Misfit Strain の絶対値が大きいほど、また固溶量が多

いほど固溶強化による降伏強度の増分は増すとされている。アルミニウム基固

溶体とマグネシウム基固溶体の両方とも Misfit Strainの絶対値が最も大きい元素

は Cs であった。この結果より、固溶強化に最も効果がある元素は Cs であると

予測された。また、アルミニウム基固溶体で固溶強化に効果がある元素は順に

Cs、Ba、Rb、La,、Sr であり、マグネシウム基固溶体で固溶強化に効果がある元

素は順に Cs、Ir、Os、Re、Rb であった。さらに、Atomic Size Factor が固溶強化

パラメータとして用いられることの妥当性を確認するため、第一原理計算で得

られたマグネシウム基固溶体でのAtomic Size FactorとMisfit Strainの相関性を調

べた。その結果、両者には比例関係が得られ、Atomic Size Factor が固溶強化を

見積もるためのパラメータとして妥当であることが確認された。 

  ５章では、マグネシウム合金のクリープ強度に及ぼす合金化の影響を第一原



 

理計算から予測することを目的とした。クリープ変形には幾つか異なる変形機

構が存在するが、転位の上昇運動が律速となる場合は積層欠陥エネルギーが低

いほどクリープ速度が遅くなることが知られている。従って、合金化によりマ

グネシウム合金の積層欠陥エネルギーを低下させることができれば転位の上昇

運動が律速となるクリープ変形ではクリープ強度を向上させることができるは

ずである。そこで、マグネシウムを対象として、Y、Al、Ca、Li、Zn を各々添

加したマグネシウム合金での積層欠陥エネルギーを第一原理計算より算出した。

その結果、Li と Zn の添加によって積層欠陥エネルギーが下がることはなかった

が、Y、Ca、Al の添加により積層欠陥エネルギーは低下した。積層欠陥エネル

ギーを下げる効果は Y、Ca、Al の順に高かったので、Y、Ca、Al の順にマグネ

シウム合金の高クリープ強度化に貢献すると予測された。過去の実験結果では、

Y と Al のマグネシウムへの添加はクリープ強度を向上させ、特に Y の添加によ

るクループ強度の向上が著しいことが知られている。ここで実施した第一原理

計算から求めた積層欠陥エネルギーからの予測と実験結果がよく一致した。以

上のことから、高クリープ強度合金の設計に対する積層欠陥エネルギーの第一

原理計算の有効性を確認することができた。さらに、Y や Ca で特に積層欠陥エ

ネルギーが低下した原因を明らかにするため、状態密度と電子密度分布を詳細

に調べた。その結果、Y と Ca を添加した合金ではフェルミレベル近傍の高いエ

ネルギーを有した電子の数が増加しており、このような電子が積層欠陥に移動

することで積層欠陥エネルギーを低下させることを明らかにした。 

  第６章では、本研究で得られた主要な成果をまとめた。本研究で得られた成

果は、第一原理計算による材料設計が一般化するための有意義な結果を含んで

いると考えられる。最後に、本論文は、第一原理計算から得られる材料の根源

的な知識を従来の材料科学の研究で行われてきた材料パラメータと連動・融合



 

させた新規の学問領域「第一原理トランスファー」の有用性を証明したもので

ある。 
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審査結果の要旨 

 
 第一原理計算は量子力学的記述による材料特性の再現・予測を可能にする計算

手法である。第一原理計算を活用した原理的・物理的理解による材料設計は効率

的な材料探索を実現する。材料特性は電子レベルから、原子、マイクロ、そしてマク

ロレベルまでの各スケールでの物性の複雑な相互作用（マルチスケール問題）によ

り決定される。本論文では、マルチスケール問題と原子数の制限に起因する第一

原理計算の限界を従来の実験的研究を中心とした材料科学との連動により解決で

きないかどうかを詳細に検討している。 

 本論文では、以下に述べるような具体的研究成果を得ている。 

① アルミニウムとマグネシウムにおける複空孔結合エネルギーを第一原理計算に

より算出した結果、結晶構造は複空孔の安定性には影響を与えないことを明ら

かにした。さらに、アルミニウムの第一近接型の複空孔が不安定になる理由は、

空孔周辺のアルミニウム原子間で共有結合的な方向性を有した結合が新たに

形成されるという、アルミニウム固有の結合様式の特徴によるものであることを明

らかにした。 

② マグネシウムの変形の異方性を明らかにするため、マグネシウムの底面すべりと

柱面すべりの違いを原子レベルでの各すべりの Generalized Stacking Fault

（GSF）エネルギーを第一原理計算から算出した。その結果、底面すべりの転位

には安定な積層欠陥が存在するが、柱面すべりの転位には安定な積層欠陥は

存在しないこと、また、パイエルス・ナバロモデルとの連動により、マグネシウムの

底面すべりと柱面すべりの変形の異方性はパイエルス応力の大小から説明でき

ることを明らかにした。 

③ アルミニウム基とマグネシウム基固溶体における最適強化元素の探索を目的と

して、固溶強化のパラメータであるMisfit Strain を第一原理計算から直接算出し

た。この結果より、アルミニウム基固溶体で固溶強化に効果がある元素は順に

Cs、Ba、Rb、La,、Sr であり、マグネシウム基固溶体で固溶強化に効果がある元

素は順に Cs、Ir、Os、Re、Rb であることを示した。 

④ マグネシウム合金のクリープ強度に及ぼす合金化の影響を予測するために、

各々の元素を添加したマグネシウム合金の積層欠陥エネルギーを第一原理計

算より算出した。その結果、Y、Ca、Al の順に積層欠陥エネルギーが低下し、高

クリープ強度化に貢献すると予測された。さらに、フェルミレベル近傍の高いエ

ネルギーを有した電子数の増加とこれらの電子の積層欠陥への移動が積層欠

陥エネルギー低下の理由であることを明らかにした。 

 以上の研究成果は、第一原理計算と従来の材料科学の研究結果とを連動・融合



 

できる新学問領域「第一原理トランスファー」の構築とその有用性を証明したものであ

る。この成果は、工業的にも大いに期待できる有益なものであり、材料技術の一層の

高度化に貢献するところ大である。また、申請者が自立して研究を行うに十分な能力

と学識を有することを証したものである。 

 

３．最終試験結果の要旨 

 審査委員会は、平成 16 年 12 月 24 日、委員全員出席のもとに申請者に論文

内容の説明を行わせ、関連する諸問題について試問を行った結果、合格と判定

した。 

 

４．公聴会の日時 

  平成 16 年 12 月 24 日、午前 9 時 15 分～10 時 45 分 

 

５．審査委員会の所見  

        本委員会は、本論文の審査ならびに最終試験の結果から、博士（工学）の学位

を授与することを適当と認める。 

 


