
 

 

「理論・実験・計算科学とデータ科学が連携・融合した先進的マテリアルズインフォマティクスのための

基盤技術の構築」 研究領域 領域活動・評価報告書 
－2018 年度終了研究課題－ 

 

研究総括 常行 真司 

１． 研究領域の概要 

計測・分析技術の進歩、コンビナトリアル合成などのハイスループット実験手法の発展、スーパーコンピュータに

代表される計算機能力の飛躍的向上、第一原理計算などの強力な計算科学から得られる高精度な知見などにより、

物質・材料科学における原理解明が進むとともに関連するデータが短時間で大量に得られるようになっています。ま

た、大量かつ複雑なデータからそれらの持つ意味や新しい知識を引き出す情報科学技術の進展もめざましいものが

あります。 

 本研究領域では、これら実験科学、理論科学、計算科学、データ科学の連携・融合によって、それぞれの手法の

強みを活かしつつ相互に得られた知見を活用しながら新物質・材料設計に挑む先進的マテリアルズインフォマティク

スの基盤構築と、それを牽引する将来の世界レベルの若手研究リーダーの輩出を目指します。 

 具体的には、 

１)社会的・産業的に要求される機能を実現する新物質・材料の発見の促進、設計指針の構築 

２)大規模・複雑データから構造・物性相関や物理法則を帰納的に解明する手法の開発とそれを用いた新材料の探

索・設計 

３)未知物質の物性を高精度に予測し、合成・評価の実験計画に資する候補物質を高速・大量にスクリーニングする

手法の構築 

４)多種多様な物質データを包括的に整理・記述・可視化する新しい物理的概念や方法論の構築 

５)データ科学と物質・材料科学の連携・融合に資する物性データ取得・蓄積・管理手法の開発、データベースの整備、

各種計算・解析ツールの構築 

などの研究を対象とします。 

 研究推進にあたっては、情報科学研究者と物質・材料科学研究者等が連携し互いに触発しながらシナジー効果を

得る体制を整え、エネルギー、医療、素材、化学など多くの産業応用に資する物質・材料の設計を劇的に加速しうる

先駆的・革新的な研究を推進し、物質・材料科学にパラダイムシフトを起こすことを目指します。 

 

２． 事後評価対象の研究課題・研究者名 

件数： １４件 

※研究課題名、研究者名は別紙一覧表参照 

 

３． 事前評価の選考方針 

選考の基本的な考えは下記の通り。 

１） 選考は、「理論・実験・計算科学とデータ科学が連携・融合した先進的マテリアルズインフォマティクスのため

の基盤技術の構築」領域に設けた選考委員１１名の協力を得て、研究総括が行う。 

２） 選考方法は、書類選考、面接選考及び総合選考とする。 

３）選考に当たっては、さきがけ共通の選考基準 

（URL：http://www.jst.go.jp/pr/info/info1128/index.html の他、以下の点を重視した。 

本研究領域は、これまで物質・材料科学を牽引してきた物理学・化学・材料工学など単独の学術分野だけで

は達成しえない目標を多く含み、情報学・統計学・数理科学などの分野との連携・融合が欠かせないため、提

案者自身と異なる知識・技能をもつ専門家と、提案内容について予め議論を深めてある内容であることを重視

した。 

 

４． 事前評価の選考の経緯 

一応募課題につき領域アドバイザー１１名が書類審査し、書類選考会議において面接選考の対象者を選考

した。続いて、面接選考および総合選考により、採用候補課題を選定した。 

 

選 考 書類選考 面接選考 採択数 



 

 

対象数 １１６件 ３６件 １５件 

 

備考： 

  １）２０１５年度採択課題のうち、以下は今年度事後評価対象としない。 

・中村 壮伸 研究者 

ライフイベントにより研究を一時中断し、終了年度がずれるため。 

 

５． 研究実施期間 

2015 年 12 月～2019 年 3 月 

  

６． 領域の活動状況 

領域会議：７回 

研究総括の研究実施場所訪問：17 回 

 

７． 事後評価の手続き 

研究者の研究報告書を基に、評価会（研究報告会、領域会議等）での発表・質疑応答、領域アドバイザーの

意見などを参考に、下記の流れで研究総括が評価を行った。 

（事後評価の流れ） 

  ２０１８年１２月 評価会開催 

  ２０１８年１２月 研究総括による事後評価 

  ２０１８年１２月 被評価者への結果通知 

 

８． 事後評価項目 

（１）研究課題等の研究目的の達成状況 

（２）研究実施体制及び研究費執行状況 

（３）研究成果の科学技術及び社会・経済への波及効果（今後の見込みを含む） 

※該当する成果がある場合には「世界レベルの若手研究リーダーの輩出の観点から、本さきがけ研究が、研

究者としての飛躍につながったか（今後の期待を含む）」を加味して評価を行った。 

 

９． 評価結果 

総論 

本さきがけ領域が開始された当時、マテリアルズインフォマティクスはまだ一般的ではなく、マテリアルズイ

ンフォマティクスの研究者であると呼べる応募者はほとんどいないという状況であった。その中で、データ科学

的な視点を何とか取り入れようと考えた材料科学、物理、化学の研究者と、新たな研究展開の場を求めた情

報科学や数学の研究者が、本さきがけ領域の 1 期生として採択された。領域会議では、お互いの専門用語が

わからないところから議論を始め、3 年余りをかけて、材料データに対する様々なデータ科学的アプローチが

試みられ、数々の共同研究が生まれるまでに至った。 

個人研究であるというさきがけの制約上、マテリアルズインフォマティクスという言葉からすぐに連想される

新規材料開発まで実施することは難しいが、その中で佐伯昭紀研究者は、材料の高速スクリーニングを可能

にする新規計測手法の開発、文献からのデータベース作成、データ科学手法による探索、材料合成のすべて

を実際に行い、有望な太陽電池材料の開発まで行うことに成功している。また「研究領域の概要」に記載され

たような、材料研究における広い意味でのインフォマティクス利用にまで広げれば、各研究者から多くの成果

が報告されており、本領域としてマテリアルズインフォマティクスの有望なプロトタイプを複数提示することに成

功した。 

 

１．大久保 勇男 研究者 「第一原理計算・インフォマティクス主導型新物質開拓」 

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、合成パラメータの最適化に

機械学習を用いた高効率合成技術を組み合わせて、新物質の開拓を目指す研究である。とくに熱電変換物

質をターゲットとして、酸化物に比べて圧倒的に研究例の少ない新奇層状窒化物半導体の機能予測と薄膜

成長を行った。元素パラメータを用いた整理と多数の第一原理計算により、性能指数が高いと思われる候補

物質を特定する一方、窒化物のエピタキシャル薄膜化のための有機金属分子線エピタキシー(MO-MBE)装置



 

 

を開発した。その装置を使って、エピタキシャル成長に適したプロセス条件を、ベイズ最適化により少ない試

行で決めることまで行っている。 

 成分窒化物のMO-MBEについては先行研究が少なく、装置開発に多くの困難を伴ったため、期間中に複数

の候補物質の成長や、物性測定までは行うことができなかったことは残念である。しかしながら本さきがけ研

究により、これまでにない層状窒化物のエピタキシャル成長にめどが立ったことから、今後比較的短期間で、

新奇物質開発につながることが期待される。将来的には、産業上重要なプロセスインフォマティクスへとつな

がる研究である。 

 

２．烏山 昌幸 研究者 「機械学習に基づく効率的な界面物性探索法の開発」 

材料特性を決定する重要な要因の一つである結晶粒界に着目し、局所的な乱れを含む材料の情報学的な

解析方法論を構築することを目的とした研究である。本研究期間中に、(1) 第一原理計算でもとめた小規模・

少数の粒界構造モデルの機械学習により、局所的な乱れを含む粒界のエネルギーを高速に予測する手法、

(2) 機械学習における転移学習とコスト考慮型戦略を用いた粒界構造探索手法、(3) プロトン伝導体の伝導

経路を効率的に発見する方法を開発した。 

 情報科学の要素技術としては比較的よく知られた手法を用いているが、材料の具体的問題で、多彩な手法

が実際に有効利用できることを示したことは重要な貢献である。また、情報科学をバックグラウンドとする本さ

きがけ研究者が、材料科学分野の研究者と連携し、材料科学に関する研究実績を積んだことも、本人および

日本の材料科学分野にとって非常に有意義であったと思われる。 

 

３．小林 正人 研究者 「化学反応における多元系のシナジー効果の評価と触媒探索への応用」 

 化学反応の量子化学計算と反応経路探索手法により、理論計算と実験結果のデータベースを構築し、デー

タ科学的手法を用いることで、触媒探索を加速することを目的とした研究である。本研究期間中に、銅ナノクラ

スター触媒による NO 解離反応の触媒活性因子の抽出、表面への金属クラスターの吸着エネルギー予測手

法の開発と h-BN ナノシート上へ金クラスターへの応用、表面吸着電子状態データベースの作成とメタン水蒸

気改質反応のメタン転化率推定への応用を行った。 

 触媒活性は信頼できる実験データベースの構築が難しく、また反応が複雑なことから理論計算が難しい現

象であり、非常に野心的な取り組みであった。期間中に有用な触媒探索まではできていないが、本さきがけ

研究者は瀧川一学研究者ほか領域内メンバーとの連携にも熱心に取り組んでおり、ここでの経験は、北大の

WPI プログラム 化学反応創成研究拠点（WPI-ICReDD） で生かされるであろう。 

 

４．小原 真司 研究者 「機能性不規則系物質の原子・電子レベル構造解析基盤の構築」 

 最先端の放射光実験、中性子・電子線といった量子ビーム実験、計算機シミュレーション、数学的な手法を

組み合わせることで、不規則系物質の構造解明と特徴量抽出を目指した研究である。本研究期間内に、放射

光施設 SPring-8 の不規則系物質用 X 線回折装置のハイスループット化に成功し、計測時間を従来の 1/4 以

下にした。さらに解析用ソフトウェアの整備も行い、第一原理分子動力学法や逆モンテカルロ法を組み合わせ、

ガラス構造の信頼度の高い解析に成功した。数学者や材料の理論研究者と連携し、得られた構造のトポロジ

カルな特徴に注目した解析も行っている。 

 本研究は、新奇材料開発という意味でのマテリアルズインフォマティクスとは異なるが、計測、計算、データ

科学、数学という、本さきがけ領域のほぼすべての関連研究を組み合わせて、不規則系物質の研究を大きく

前進させた。この研究を推進するにあたり、本さきがけ研究者は多くの領域内メンバーを議論に巻き込み、領

域の活性化にも貢献した。本研究をもとに、国際宇宙ステーション ISS での液体を容器なしで浮遊させる無容

器法実験のテーマが採択され、現在その準備が進んでおり、今後さらなる発展が期待される。 

 

５．是常 隆 研究者 「有効模型化を利用したマテリアルズインフォマティクス」 

 物質構造データベースから、第一原理計算を用いて物質の電子状態を記述する有効模型（タイトバインディ

ング模型）のデータベースを構築し、それらから構造と電子状態の関係性を学習することで、新しい物質設計

手法の確立を目指した研究である。これまでに非磁性体で約 6,000 件、強磁性体で約 2,000 件の精度検証さ

れた有効模型を構築し、データベース化した。またマルチフェロイクス材料などで重要となるジャロシンスキー

守谷（DM）相互作用を有効模型から簡単に計算する手法を開発して、DM 相互作用のデータベースも構築し、

メモリーなどへの応用が期待されるスキルミオンを実現する物質の探索を進めている。さらに超伝導転移温

度の理論予測に必要な電子孔相互作用や、磁性材料で重要なスピン軌道相互作用の簡便な計算手法も開

発し、これらのデータベース化も進めている。 



 

 

 結晶構造データベースから、バンド構造や基本的な電子物性の計算値をデータベース化する試みは、米国

で非常に進んでいるが、本研究では、いったん有効模型を介することで、これまで計算できなかった重要な物

理量をデータベース化するという、オリジナリティの高い研究が行われた。研究期間中に有望な新材料を提案

することまではできなかったが、きわめて有用な類例のないデータベースが構築されており、その波及効果は

極めて大きいと思われる。 

 

６．佐伯 昭紀 研究者 「超高速スクリーニング法を駆使したエネルギー変換材料の探索」 

 独自開発した時間分解マイクロ波伝導度法による超高速材料評価とマテリアルズインフォマティクス手法に

より、有機薄膜太陽電池およびペロブスカイト太陽電池材料の設計、合成、基礎物性評価から探索までを行

うことを目的とした研究である。既報の学術論文から有機薄膜太陽電池に関するデータを収集し、そのデータ

から新規高分子の変換効率を予測する手法を構築した。またデータ科学的手法を用いて、ペロブスカイト太

陽電池に必要なホール輸送層の性能と最も相関する測定可能な指標を見出し、高効率化に向けた研究を加

速することができた。200 種類以上の非鉛半導体のスクリーニングにより、硫化ビスマスが高い性能を示すこ

とを見出し、その高品質な薄膜を形成することに成功して、素子の光応答性能を 1～2 桁向上させることに成

功した。この材料開発過程で、ユニークな温度応答機能材料も発見している。 

 本さきがけ研究者はもともとデータ科学とは縁のない実験研究者であったが、本さきがけ領域内での議論を

通じて、様々な手法を学び、それを使いこなして実際に材料開発の成果を上げるまで成長した。またマテリア

ルズインフォマティクス手法を用いる上で有用な、汎用性の高い基盤的な計測手法、材料合成手法も開発し

ている。さきがけという個人研究の枠内で特筆すべき成果を上げており、今後も期待できる研究者である。 

 

７．世古 敦人 研究者 「機械学習手法による合理的な材料物性予測技術の構築」 

 第一原理計算と機械学習を使った材料開発に向けて、結晶構造記述子を利用した高精度原子間ポテンシ

ャルの構築と、各種の物性予測モデル構築手法の開発を目的とした研究である。機械学習のカギとなる多種

多様な元素・結晶構造・化学物記述子を導入・テストし、単体金属の範囲ではあるが、高精度な原子間ポテン

シャルの構築に成功した。また化合物の凝集エネルギー、格子熱伝導率、融点、半導体バンドギャップなど、

様々な物性値の予測モデルを開発した。その他、合成可能な新規無機化合物の推薦システム（合成可能な

化学組成を推薦するシステム）も提案している。 

 本さきがけ研究者は、領域立ち上げ前からマテリアルズインフォマティクス関連の研究に取り組み、国内外

の研究をリードしてきた数少ない研究者の一人である。本さきがけ研究では、領域内の機械学習の研究者と

協力し、数多くの新しい取り組みにより、研究の幅をひろげ、また加速することができた。 

 

８．袖山 慶太郎 研究者 「高精度 DFT-MD 法とデータ科学を融合させた新規高濃度電解液探索」 

 リチウムイオン電池の構成要素の中で新規材料の開発が遅れている電解液に着目し、第一原理分子動力

学計算とデータ科学手法を組み合わせて、広範囲かつ効率的な新規材料探索を行うことを目的とした研究で

ある。ベイズ最適化手法により、計算コストの高い第一原理分子動力学計算の数を減らしつつ電解液データ

ベースを構築し、全状態探索法であるES-LiR法やES-GP法により、電解液の機能向上に関与する記述子の

自動抽出を行った。 

過去の研究で調べられた電解液の候補物質数や、手に入る物性データが限られていることが、本研究を

困難なものにした。その中で 本さきがけ研究者は超大規模な第一原理計算も利用しつつデータを蓄積し、

新規材料の発見にまでは至らなかったものの、電解液探索においてもデータ科学が原理的に有用であること

を示した。またその過程で、企業研究者との議論を深め、また自身も NIMS 内で独立したグループのリーダー

に抜擢され、今後、実験データを追加しながら研究を発展させる足場を固めることができた。 

 

９．瀧川 一学 研究者 「大規模データに基づく電子物性予測のための深層学習技術の創出」 

 近年劇的な発展を遂げている深層学習の最新知見に基づき、電子物性を高速・高精度に予測する技術の

確立を目的とした研究である。物質の第一原理計算手法として良く用いられている密度汎関数理論の思想に

のっとり、原子位置の情報から正しい電子密度を与える 3 次元データの深層学習技術を開発した。また、分子

構造のグラフ表現を入力とする機械学習・深層学習モデルの予測精度について研究し、その特徴を明らかに

した。このほか当初計画にはなかった研究として、二元合金の d-バンド中心を電子状態計算なしに機械学習

で予測することにも成功している。 

 本さきがけ研究者は、この領域に参加して初めて物質科学の研究に取り組み、領域内外の多くの研究者と

議論し、データ科学手法についての助言・協力を行って、マテリアルズインフォマティクス分野の発展に貢献し



 

 

た。北大の WPI プログラム 化学反応創成研究拠点（WPI-ICReDD）の主要メンバーの一人として、今後の活

躍が大いに期待される。 

 

１０．ＤＡＭ ＨｉｅｕＣｈｉ 研究者 「実験・計算データのマイニングと精密結晶構造解析との融合による 逆問題

可解な材料設計技術の開発」 

 データマイニング・機械学習、第一原理計算、精密結晶構造解析を組み合わせて、材料科学の複雑なデー

タを整理し記述すること、さらに構築した記述方法を活用して物性の要因や関係を機能的に解明する手法の

開発と、それを用いた新材料探索・設計手法の開発を目的とした研究である。多成分で複雑な構造を持つ材

料の構造物性を表現できる、原子軌道と配位子場の情報を取り入れた記述子（Orbital Field Matrix, 以下

OFM）を開発し、それを用いた構造物性の法則学習や多様体学習法を活用した物質空間の可視化の技術を

開発した。この手法を磁石材料に適用し、効率的に安定構造を探索できることも確認している。 

 本さきがけ研究者が提案したOFMは、原子配置から容易に構成できるにも関わらず、従来の記述子に比べ

て圧倒的に予測能力が高く、その応用範囲も当初の予想を超えて広がりつつあり、材料開発には非常に有

望な記述子である。日本発のユニークな提案として、高く評価される。 

 

１１．塚田 祐貴 研究者 「材料開発を加速するための組織シミュレーション基盤技術の構築」 

 フェーズフィールド(PF)法を用いた材料組織のシミュレーションに基づき、材料パラメータと材料組織の相関

を明らかにして材料設計・開発の高効率化を目指すこと、そのために材料パラメータを変化させた PF 法計算

から機械学習を行い、材料パラメータから組織を予測するシステムの構築と、逆に実験で得られる組織データ

から材料パラメータの値を推定・最適化する手法の構築を目的とした研究である。構造材料であるニッケル基

超合金や鉄鋼材料の実験データを再現可能な PF モデルを構築し、そのデータをニューラルネットワークに学

習させて、材料パラメータから組織形成を瞬時に予測可能なシステム構築に成功した。またデータ同化手法

等を用いて、実験データから材料パラメータを決定することができることも示した。 

 材料組織は決定論的なシミュレーションが難しく、その中では成功を収めている PF 法にも、計算量の多さや

材料パラメータを決めにくいといった問題があった。本さきがけ研究では、データ科学手法を用いることで、こ

れらの大きな問題に解決策を与えることに成功した。現時点で実証できた材料系は数例に限られるが、さらに

実証例を増やすことで、PF 法の応用範囲を格段に広げる起爆剤となることが期待される。 

 

１２．中島 千尋 研究者 「物性測定における『熟練』と機械学習の統合的アプローチ」 

 情報統計力学の知見を実験データ処理に適用し、実験データから抽出する情報の精度を飛躍的に高めるこ

とを目的とした研究である。具体例として、金 20,000 原子のクラスターの 3 次元構造を、3 枚の HAADF-STEM

電子顕微鏡画像から圧縮センシングにより再構成できる手法を開発した。また再構成結果を評価するため、

観測データからのリサンプリングにより多数の再構成結果を生成して利用する手法を提案した。 

 本さきがけ研究で用いた実験データは、最先端の高度な計測手法によるものであるが、データ提供できる

研究者の転出で追加データの取得が困難となったことなどもあり、計画が遅れたことは残念である。アイデア

としては面白く、オリジナリティが高い提案であり、異なるデータを用いた手法検証など、研究の展開を期待し

たい。 

 

１３．畑中 美穂 研究者 「発光・消光経路のデータベース化によるランタノイド発光センサーの分子設計指

針の構築」 

 環境変化や分子認識、化学反応により発行の有無、強度、色が変わる発光センサーの開発に向けて、量子

化学計算により、ランタノイド三価陽イオン化合物の励起状態のデータベースを作成し、そこから望む発光特

性をもつ化合物を予測・提案することを目的とした研究である。本さきがけ研究者が開発したエネルギーシフ

ト法と、反応経路探索自動探索(GRRM)により、励起状態の局所安定構造と一重項と三重項のポテンシャル

面交差点を低コストで計算し、その解析から、既存の Tb 化合物の最安定交差点の探索と配位子設計に成功

した。さらに Eu 化合物に関しては、過去の論文から抽出した実験データの部分的最小二乗回帰により、配位

子から Eu への電荷移動や補助配位子の役割も重要であることを見出した。また化学反応の遷移状態の効率

的探索に機械学習を利用して、不斉亜鉛錯体を触媒とするアルドール反応の新たな触媒候補も発見した。 

 一般に励起状態のポテンシャル面計算はコストがかかるため、励起状態を用いる材料の設計には困難が

予想される。本さきがけ研究は、簡便かつ正確な計算手法の開発、詳細な計算に基づく理論的検討、さらに

データ科学手法を組み合わせることの有用性を示したことに、大きな意義が認められる。 

  



 

 

 

１４．山地 洋平 研究者 「強相関第一原理電子状態計算と分光学実験データの統合によるトポロジカル物

質の理論物質設計手法創出」 

データ科学手法を用いて、実験データ、理論、および従来の演繹的な計算機シミュレーションを融合する手

法を開発し、強相関電子系の物性解明と物質開発を目指す研究である。理論的なアプローチだけでは困難な

強相関電子系の電子状態記述にあたり、グリーン関数において電子の散乱を記述する自己エネルギーに着

目し、精密な数値計算プログラムの開発と自己エネルギーの算出、角度分解光電子分光実験データからの

自己エネルギーの抽出、さらにそれらを統合したデータ同化による自己エネルギー高精度化の方法論を開発

した。またそれらの手法を用いて、銅酸化物高温超伝導体の解析を行い、スペクトルとしては観測されない隠

れた電子構造が高温超伝導に関連することを提案した。  

データの内挿を得意とするデータ科学手法が、物性の本質的理解に迫るためにも有用であることを示す研

究として、また現在の計算科学的手法（シミュレーション）の限界を超えるために実験データを利用できること

を示す実例として、マテリアルズインフォマティクスの新たな側面を引き出す研究である。 

 

 

１０． 評価者 

研究総括 常行 真司 東京大学 大学院理学系研究科 教授 
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（１）外部発表件数 

 国 内 国 際 計 

論 文 １ ５５ ５６ 
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（３）受賞等 
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    ・畑中 美穂 

      第 11 回 PCCP 賞、"Theoretical Study on the Lanthanide Chemistry: Structural Fluctuation, 

          Catalytic Ability, and Luminescence"、2017 年 12 月 

    ・山地 洋平 

       第 11 回(2017 年)日本物理学会若手奨励賞、2017 年 3 月 

 

（４）招待講演 

国際 ３８件 

国内 ２２件 



 

 

別紙 

「理論・実験・計算科学とデータ科学が連携・融合した先進的マテリアルズインフォマティクスのための基盤技術の 

構築」領域 事後評価実施 研究課題名および研究者氏名 

 

 

研究者氏名 

（参加形態） 

研 究 課 題 名 

（研究実施場所） 

現 職（2019 年 3 月末現在） 

（応募時所属） 

研究費 

(百万円) 

大久保 勇男 

（兼任） 

第一原理計算・インフォマティクス主導

型新物質開拓 

（物質・材料研究機構 国際ナノアーキ

テクトニクス研究拠点） 

物質・材料研究機構 国際ナノアー

キテクトニクス研究拠点 主任研究

員 

（同上） 

２９ 

烏山 昌幸 

（兼任） 

機械学習に基づく効率的な界面物性

探索法の開発 

（名古屋工業大学大学院 工学研究

科） 

名古屋工業大学大学院 工学研究

科 准教授 

（名古屋工業大学大学院 工学研

究科） 

２６ 

小林 正人 

（兼任） 

化学反応における多元系のシナジー

効果の評価と触媒探索への応用 

（北海道大学大学院 理学研究院） 

北海道大学大学院 理学研究院 

講師 

（同上） 

３３ 

小原 真司 

（兼任） 

機能性不規則系物質の原子・電子レ

ベル構造解析基盤の構築 

（物質・材料研究機構 先端材料解析

研究拠点） 

物質・材料研究機構 先端材料解

析研究拠点 主幹研究員 

（物質・材料研究機構 先端的共通

技術部門） 

３７ 

是常 隆 

（兼任） 

有効模型化を利用したマテリアルズイ

ンフォマティクス 

（東北大学大学院 理学研究科） 

東北大学大学院 理学研究科  

准教授 

（理化学研究所 創発物性科学研

究センター） 

２８ 

佐伯 昭紀 

（兼任） 

超高速スクリーニング法を駆使したエ

ネルギー変換材料の探索 

（大阪大学大学院 工学研究科） 

大阪大学大学院 工学研究科  

准教授 

（同上） 

３７ 

世古 敦人 

（兼任） 

機械学習手法による合理的な材料物

性予測技術の構築 

（京都大学大学院 工学研究科） 

京都大学大学院 工学研究科  

准教授 

（同上） 

３７ 

袖山 慶太郎 

（兼任） 

高精度 DFT-MD 法とデータ科学を融

合させた新規高濃度電解液探索  

（物質・材料研究機構材料 統合型材

料開発・情報基盤部門） 

物質・材料研究機構材料 統合型

材料開発・情報基盤部門 主任研

究員 

（物質・材料研究機構材料 情報統

合型物質・材料研究拠点） 

３７ 

瀧川 一学 

（兼任） 

大規模データに基づく電子物性予測の

ための深層学習技術の創出 

（北海道大学大学院 情報科学研究

科） 

北海道大学大学院 情報科学研究

科 准教授 

（同上） 

２８ 

ＤＡＭ  

ＨｉｅｕＣｈｉ 

（兼任） 

実験・計算データのマイニングと精密

結晶構造解析との融合による 逆問題

可解な材料設計技術の開発 

（北陸先端科学技術大学院大学 知識

科学研究科） 

北陸先端科学技術大学院大学 知

識科学研究科 准教授 

（北陸先端科学技術大学院大学 

知識科学研究科） 

３７ 

塚田 祐貴 

（兼任） 

材料開発を加速するための組織シミュ

レーション基盤技術の構築 

（名古屋大学大学院 工学研究科） 

名古屋大学大学院 工学研究科 

准教授 

（同上） 

２３ 



 

 

中島 千尋 

（専任） 

物性測定における『熟練』と機械学習

の統合的アプローチ 

（東北大学大学院 情報科学研究科） 

科学技術振興機構 

（東北大学 原子分子材料科学高

等研究機構） 

２０ 

畑中 美穂 

（兼任） 

発光・消光経路のデータベース化によ

るランタノイド発光センサーの分子設

計指針の構築 

（奈良先端科学技術大学院大学 研究

推進機構） 

奈良先端科学技術大学院大学  

研究推進機構 特任准教授 

（近畿大学 理工学部理学科） 

３７ 

山地 洋平 

（兼任） 

強相関第一原理電子状態計算と分光

学実験データの統合によるトポロジカ

ル物質の理論物質設計手法創出 

（東京大学大学院 工学系研究科） 

東京大学大学院 工学系研究科 

特任准教授 

（同上） 

３７ 

 

 

 

 

 



 

研 究 報 告 書 

「第一原理計算・インフォマティクス主導型新物質開拓」 

 

研究期間： 2015 年 12 月～2019 年 3 月 
研 究 者： 大久保 勇男 

  

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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研 究 報 告 書 

「機械学習に基づく効ｘ率的な界面物性探索法の開発」 
研究タイプ：通常型 

研究期間： 2015 年 12 月〜2019 年 3 月 
研 究 者： 烏山 昌幸 

  

１． 研究のねらい 

情報科学と材料科学の融合により新規材料の発見を加速する材料情報学という分野が広

く注目を集め始めている．材料情報学は，これまで専門家が経験と勘により，試行錯誤的に

行ってきた材料探索を統計科学的な推論により自動化する試みである．人的なボトルネックを

解消し，統計的に客観的な意思決定が実現されることで探索効率を劇的に向上できる可能性

がある．しかし一方，計算の簡単さからこれまでのほとんどの研究では，解析の対象が完全

結晶に限定されてきた．現実には，界面や粒界と呼ばれる結晶粒の作る境界面での物理的

な性質の変化が材料のパフォーマンスに大きく影響するため，これを無視することはできない．

例えば，普及が進む電気自動車業界から強い注目を集める全固体電池では，電解質材料内

の粒界で生じる抵抗がボトルネックとなり得る．本課題では主に結晶粒界をターゲットとして，

局所的な乱れを含む材料の情報学的な解析方法論を構築する．解析を困難にする粒界特有

の事情として以下の３点に着目する． 

1) 粒界近傍は完全結晶のような均一な構造を持たないため，系の中の平均的な性質を観察

するだけでは不十分であり，粒界面近傍での局所的な変化を解析する必要がある． 

2) 結晶の回転角や並進移動などの自由度により，あり得る構造を大量に考えることができて

しまうため，効率的に重要な候補構造を絞らなければならない． 

3) 粒界の理論計算を考える場合，周期境界条件により，しばしば非常に大きな構造モデル

（ユニットセル）を考える必要がある．そのように大きなモデルは通常，原子数が大きくなり，計

算の実行がより困難になる． 

これらの問題を解決する汎用的な方法論を構築し，粒界解析のスピードを大幅に向上するこ

とで，より広大な材料空間を効率的に探索する材料情報学の枠組みを構築することが本課題

の目標となる．また，材料科学での情報学的アプローチのさらなる普及を目指し，粒界に限ら

ず材料情報学に機械学習の新たな方法論を導入する研究も同時に視野に入れていく． 

   

２． 研究成果 

（１）概要 

ここでは主要な研究成果を，テーマ A. 粒界原子エネルギー予測 [1]，テーマ B. 粒界構造

探索 [2]，テーマ C. その他の材料情報学研究 [3]，に分けて述べる．テーマ A は，粒界近傍

の原子エネルギーを機械学習でモデル化する研究であり，原子環境が局所的に乱れる粒界

近傍でエネルギーの局所的な振る舞いを観察する高速かつスケーラブルな方法論を構築し

た．テーマ B では，高い自由度を持つ粒界構造を探索する最適化法を開発した．多様な回転

角間で転移学習による知識共有を行った上で，計算コストを陽に考慮するコスト考慮型探索

を行う点が特徴的な点である．テーマ C は粒界以外の材料情報学研究であり，プロトン伝導



 

体の拡散経路を機械学習で推定する新たな枠組みを開発したものについて述べる． 

 

（２）詳細 

テーマ A. 粒界原子エネルギー予測 [1]: 

粒界近傍で局所的にどうエネルギーが変化するかは，非常に重要な課題である．密度汎関

数法（DFT）に基づく原子エネルギーの計算法に(Shiihara, et. al., Phys. Rev. B, 2011)がある．

この方法は，ベーダー分割と呼ばれる定義に基づき，電子密度を分割し局所的な原子エネル

ギーを定めることができ，粒界近傍のエネルギー分布を観察できる．ただし，DFT に基づくた

め計算量が大きく，膨大な候補のスクリーニングには適用できず，また，セルサイズの大きな

粒界が候補に含まれる場合，計算はより困難になってしまう． 

 

そこで，機械学習の LASSO 回帰モデルを拡張し，原子エネルギーを高速に予測する手法を

開発した．図１に処理の全体像を示す．入力となる粒界構造は計算の軽いポテンシャルで緩

和したものを用意し，訓練データとなる DFT 原子エネルギーは，小さな粒界モデルを用いて用

意することで DFT 計算にかかる時間的コストを最小限に抑えた．各原子周辺の局所的な環境

を動径分布関数や SOAP(Smooth Overlap of Atomic Positions)記述子(De, et. al., Phys. 

Chem. Chem. Phys. 2016)を用いて抽出し，それらの線形結合により DFT の結果を再現する．

さらに，原子エネルギーと系全体のエネルギーの両方を fitting に用いることで更なる精度改

善を図った．  

 

図 1 機械学習による原子エネルギー予測の処理フロー． 

 

このように学習されたモデルが，訓練データより大きな粒界に対して正確な予測が可能なの

か FCC-Al の傾角対称粒界を用いて検証した．図２に示す通り，構築した機械学習モデルは

非常に高い精度で原子エネルギーを予測することができた．粒界の周期性の指標であるΣ

値が 20 以下のもので学習し，Σ60 程度までの粒界を予測した場合には，予測値と DFT の値

の相関係数は約 0.98 と非常に高い値を達成した．この結果は，粒界における局所構造同士



 

の類似性によって解釈できる．粒界はセルサイズが大きく違っても，面近傍に現れる基本的

な局所構造は少数の構造ユニットで記述できることが多いことは知られていた．そのため，一

見すると，完全な外挿補間に思われるような，小さな粒界から推定したモデルによる大きな粒

界の予測でもかなりの精度が達成されることがわかった．論文では，記述子の空間内で，原

子環境同士の距離分布を観察し，これを検証した．また，いくつかの記述子を比較検証し，

DFT 原子エネルギー予測には SOAP が非常に有効であることも確認した． 

 

図 2 機械学習による原子エネルギー予測の例 

 

テーマ B. 粒界構造探索 [2]: 

安定構造の決定は結晶構造の性質を知るうえで最も基本的な情報の一つであるが，粒界に

おいては回転角や軸，並進移動など，完全結晶では考えなかった自由度を考慮する必要が

でてくる．よく用いられる調査法に，粒界の回転角を変えながら，それぞれの角度における並

進移動の最安定エネルギーを探し，プロットする方法がある．このようなプロットを作ることで，

どのような角度に特異的に安定な構造が現れるのか調べることができる．しかし，多様な回

転角それぞれの安定構造を探すため，計算量が非常に多く，単一の組成について調べるだ

けでも，ナイーブな全計算では 10 万回を超える安定構造計算が必要になることも多い． 

 

本課題では，機械学習におけるマルチタスク学習（転移学習）とコスト考慮型戦略を導入した

探索方法論を構築した（図３）．提案法では，多様な角度の探索タスクそれぞれで情報を共有

することで，探索を加速する．情報の共有は構造の類似性を記述子により判断して行う．つま

り，構造が似ているほど，同様のエネルギー曲面を持つ可能性が高いと確率的に判断する．

特に恩恵が大きいのが，セルサイズの小さい粒界で得た曲面を，セルサイズの大きい粒界と

共有できる場合である．提案法では，コスト考慮型の戦略を導入し，コスト効率の高いものか

ら順番に探索をしていく．この戦略では探索の初期段階ではコストの低い粒界が選択され，エ

ネルギー曲面の情報が蓄積された後で，よりコストの高い大きな粒界の計算へとアルゴリズ

ムが自動的に進んでいくことで全体の効率を最大化する． 
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図 3 コスト考慮型マルチタスクベイズ最適化による粒界探索． 

 

提案した探索アルゴリズムの探索効率をFCC-Al を用いて検証したものが図４である．横軸が

回転角，縦軸が粒界エネルギーで， 縦軸の粒界エネルギーが小さいほど安定性が高いこと

を意味する．回転角を完全結晶（０度）から変えて境界面を作っていくと，粒界エネルギーが不

規則に変化していく．提案法は網羅調査の 0.3%程度のコストしかかけていないのにかかわら

ず，ほぼ最安定なエネルギーを検出していることがわかる． 

 

 

図 4  提案法の効率評価．赤い線が，機械学習が網羅探索の 0.3%のコストで到達した状態． 

 

 



 

テーマ C. その他の材料情報学研究 [3]: 

材料情報学の普及に貢献するため，粒界以外の材料情報学に関する研究も期間中に推進し

た．ここでは，そのうちの一つとして，プロトン伝導体の伝導経路解析に機械学習を活用する

方法について簡単に述べる．DFT によるプロトン伝道経路解析には，まずプロトンのサイトを

発見し，サイト間を nudged elastic band(NEB)法でつなぐ方法がよく用いられるが，この方法

は，初期経路として，最適な経路に近いものを与える必要がある．この研究課題は，ベイズ最

適化の考えを拡張し，プロトンの安定点と経路上のボトルネック点を効率的に発見し，確率的

にポテンシャル障壁を評価する枠組みを開発したものである． 

 

 

３． 今後の展開 

 

本研究で構築した材料情報学ツールをより実践的な状況へ展開していく．粒界の原子エネ

ルギー予測については，構築した機械学習モデルにより実際に多量の候補に原子エネルギー

の予測値を与えスクリーニングを行う．また，多元系などより複雑な系への適用を目指す．さらに，

小さな粒界から大きな粒界が予測可能であるという知見をもとに，なるべく小さな粒界によって，

予測精度を最大限高めるような訓練データ集合の如何に集めるかの方法論を構築する（これは

機械学習で能動学習と呼ばれる枠組みに相当する）．粒界の構造探索法についても同様に，実

践的な設定への投入を目指す．特に電解質材料など，粒界解析の重要性の高いターゲットへの

適用を考えていく．また，ソフトとしてパッケージ化し，フリーで誰でも利用できる形で整備すること

で，研究成果の波及を目指す． 

 

 

４． 自己評価 

 

研究目的の達成状況/研究の進め方: 

研究開始当初は情報科学的観点と材料科学的な観点の違いから具体的な方向性を見定める

のに苦心したが，研究が進むにつれ道筋がかなりクリアに見えてくるようになった．粒界近傍で

の局所的な DFT エネルギーの振る舞いを予測する機械学習モデルの構築と粒界の構造探索ア

ルゴリズムの開発，さらにはそれらの中でセルサイズの影響によるコストの違いを考慮し粒界計

算のスケーラビリティを向上する試みは，最終的には当初想定した枠組みに相当するものが構

築できた．エネルギー予測において，小さな粒界から大きな粒界が予測できたことは，機械学習

による粒界スクリーニングを考える上で非常に重要であり，これを活かして大量粒界のスクリー

ニングの実践や，コストを考慮した訓練データ収集といった次の展開を考えていくことが可能にな

った．構造探索でも，転移学習との組み合わせで，コストを考慮しつつ情報を転移する枠組みが

構築できた． 

 

一方で今後の大きな課題として残されたのは，構築したアルゴリズムの実践投入である．実用的

な枠組みが構築できたものの，実際の新規材料/構造の発見に期間内に至ることはできなかっ

た．これを達成することが，今後の材料情報学の未来に関わる重要な課題となると考えている． 



 

 

 

研究成果の科学技術及び社会・経済への波及効果: 

世界的な競争激化が進む次世代材料の開発において粒界の解析は最重要課題の一つである

にも関わらず，計算の難しさや，探索すべき候補の膨大さから取り扱いは容易ではないとされて

きた．膨大な候補に対して，人的，時間的，費用的コストのかかる実験や計算をいきなり行うこと

は損失が非常に大きい．そのため，粒界や界面のように複雑性が高く，先見知識の効かない対

象こそ，機械学習のようなコストの低いアプローチによるスクリーニングが必要不可欠となる．本

研究で構築した枠組みは，粒界を如何に低コストにスクリーニングするかの一般方法論を与えて

おり，今後の材料情報学の発展とともに広く普及していく可能性があると考えている． 
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研 究 報 告 書 

「化学反応における多元系のシナジー効果の評価と触媒探索への応用」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： 平成 27 年 12 月～平成 31 年 3 月 
研 究 者： 小林 正人 

  

１． 研究のねらい 

近年の元素戦略プロジェクトにより、従来貴金属触媒を用いて行われていた反応を、クラー

ク数が比較的大きい元素で構成された触媒を用いて効率的に行う研究が盛んに進められて

いる。元素戦略プロジェクトの研究では、もともと貴金属の果たしていた多彩な役割を単一の

卑金属元素やありふれた材料で代替できる可能性は低く、合金やコアシェル構造、担持効果、

助触媒といった形でいくつかの成分を組み合わせることにより、性能の劣らない代替材料の提

案が行われている。このような多元系の触媒反応では、単に成分ごとに役割を担ってアディテ

ィブな働きをするだけではなく、独自の相互作用を通じて相乗的な性能の向上、すなわちシナ

ジー効果を産む場合がある。このようなシナジー効果の予見は困難であるため、現状これら

の触媒開発を支えているのは、組成や形状、条件などを変えて行われる絨毯爆撃的な実験で

ある。近年では、様々な実装に基づく大規模系の電子状態計算が可能になってきたため、実

験の代替として計算化学による精緻な予測も併用されつつある。しかし、パラメータの数が 2、

3 程度であれば絨毯爆撃的な方法でも問題はないが、さらなる性能の向上のためには、成分

の数を増やすなどにより複雑な系の構築が必要であるため、計算パワーに頼ったブルートフォ

ースな研究は難しくなる。それだけでなく、多元系の触媒反応では、反応物が生成物に至る反

応ネットワークが複雑化するため、これを適切に取り入れることも重要になる。これには、反応

物と生成物を遷移状態で結びつけた反応経路が重要となるが、芋づる式に反応経路の探索

を行う GRRM（Global Reaction Route Mapping）のようなプログラムが開発されてきたことにより、

ある程度自動的に得ることができるようになってきた。そこで本研究では、反応に関係する電

子状態計算の結果と実験結果のデータベースを構築し、データ科学の手法を協働的に利用す

ることで、吸着エネルギーや活性化エネルギーといった反応指標を予測し、その原因の特定を

可能とし、さらには化学反応における多元系のシナジー効果を評価する手法を確立することを

目指す。これにより、触媒開発のスループットを劇的に向上させるだけでなく、多くの化学現象

で生じる多元系のシナジー効果を情報学的視点から解明することを目的とする。 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

本研究では、クラスター及び表面吸着分子の電子状態計算の結果、特に反応経路自動探

索プログラム GRRM を用いて得られた反応経路データベースおよび既報の文献から得た実

験条件・実験結果のデータベースを作成し、インフォマティクスの手法を利用することにより、

活性要因の特定や吸着・反応・活性化エネルギーの予測を行った。 

研究テーマ A では、触媒としての利用が注目される金属ナノクラスターの触媒活性因子を

スパースモデリングの手法を用いて抽出することを試みた。我々の研究室では、金属ナノクラ



 

スターの触媒活性がクラスターサイズだけでなく、その形、つまり構造異性体に対しても大きく

依存することを見いだしている。そこで、本研究では，銅ナノクラスター（Cu13）触媒による NO

解離反応を例に、GRRM プログラムを活用して得られた遷移状態構造データベースとスパー

スモデリングの手法を併用して触媒活性因子の抽出を行った。 

研究テーマ B では、表面に対する金属クラスターの吸着エネルギーを電子状態計算フリー

で予測する手法を開発した。活性の高い担持クラスター構造の設計のためには、広範なサイ

ズ・吸着構造に対する系統的な計算が必要であるものの、クラスターの吸着構造はサイズが

大きくなるにしたがって急激に増大してしまい、すべての吸着構造を考慮することは現実的で

はない。そこで、電子状態計算を用いることなく（特により大きなサイズのクラスターの）吸着エ

ネルギーを推定する手法を開発し、計算のプレスクリーニングに利用することを試みた。具体

的な系として、水素発生や酸素還元反応に活性を示すとして注目されている Au(111)面上に

六方晶窒化ホウ素（h-BN）ナノシートを載せた担体に、Au クラスターを担持させた触媒に対し

て適用した。 

研究テーマ C では、表面分子吸着系に対する電子状態データベースを構築し、実験条件・

実験結果データベースと組み合わせたデータ解析により触媒活性能の評価と予測を行った。

データベースは、最終的には様々な不均一触媒反応の解析に利用できるものを構築すること

を目的とし、このデータベースの活用例として、メタン水蒸気改質反応の中間生成物の表面吸

着状態に対する電子状態計算結果と文献から得た実験条件（担体や反応温度など）を組み

合わせて、触媒特性の予測と活性因子の特定を試みた。 

（２）詳細 

研究テーマ A「スパースモデリング手法を用いた金属クラスター触媒活性因子の抽出」 

 数個から数十個程度の原子で構成される金属ナノクラスターは、新規触媒材料として注目さ

れている。我々の研究室では、その反応性がサイズだけでなく、形状、すなわち構造異性体

にも依存することを見いだしたが、触媒活性の決定的因子の解明は困難であった。本研究で

は、銅ナノクラスター（Cu13）触媒による NO 解離反応を例に、GRRM プログラムを活用して得ら

れた遷移状態構造データベースと、LASSO をはじめとするスパースモデリングの手法を併用

した触媒活性因子の抽出を行った。 

 具体的には、GRRM プログラムに実

装されている人工力誘起反応（AFIR）

法を用いて NO 解離の反応経路を探

索し、NO 解離に対する 12 個の遷移状

態（transition state: TS）構造を得て、

これらに対してスパースモデリングを

用いたデータ解析を行った。説明変数

の候補としては、HOMO エネルギー

（H）、LUMO エネルギー（L）、電気双極

子モーメント（D）、各原子の自然電荷

（N）、Mulliken 電荷（M）、N または O に

関連する結合距離（RN と RO）と Wiberg

 
図 1. Cu13 クラスターでの NO 解離 TS エネルギーに対す

る LASSO 回帰係数のλ依存性 



 

結合指数（WN と WO）の計 87 変数を用いた。  

 図 1 に、LASSO 回帰により Cu13 クラスター上での NO 解離の TS 構造のエネルギーを推定

した時の回帰係数の正則化パラメータλ依存性を示す。Cu の番号は、N–Cu 距離の昇順でソ

ートした。λの広い範囲にわたって、LUMO のエネルギーが大きな負の相関を示していること

が確認できる（ピアソン相関係数の上位は Cu9 の Mulliken 電荷（+）、Cu10 の Mulliken 電荷

（+）、LUMO エネルギー（−）の順）。そこで実際に TS 構造の LUMO を見てみると、多くが NO

のπ*軌道のキャラクタを持つものであった。Cu13 クラスターの価電子バンドと NO のπ*軌道

（SOMO）の相互作用により 2 つの準位が現れ、その大きさが大きくなるにつれ分裂幅も大きく

なる。このうち占有軌道は、価電子バンドの深くに沈んでしまい、今回の記述子では表されて

いないが、仮想軌道は LUMO に現れるものが多かったため、LUMO がよい記述子となった。

スパースモデリングによる解析は、このように量子化学計算結果をどのように解釈すればよ

いかの指針としても活用することができる。（論文発表 1） 

研究テーマ B「金属クラスターの表面吸着エネルギーの推定」 

 金属クラスター触媒は、実際には担体に担持されて活性を示す。活性の高い担持クラスター

構造の設計のためには、広範なサイズ・吸着構造に対する系統的な計算が必要であるもの

の、クラスターの吸着構造はサイズが大きくなるにしたがって急激に増大してしまい、すべて

の吸着構造を考慮することは現実的ではない。しかし、吸着エネルギーを求めるだけでも、吸

着状態に対する量子化学計算、それも構造最適化計算を必要とする。量子化学計算を用い

ることなく（特により大きなサイズのクラスターの）吸着エネルギーを推定することができれば、

プレスクリーニングに利用することができる。 

 そこで，クラスター吸着状態のグラフ構造の

みを説明変数として、電子状態計算により求ま

る吸着エネルギーを推定する手法を開発した。

具体的な系として、h-BN/Au(111)面上に Aun ク

ラスター（n = 1～8）を担持させた触媒に対して

適用した。この系は、絶縁体の h-BN に不活性

な Au(111)面を接合させて高い触媒活性が得ら

れた現実の触媒として、近年注目を集めてい

る。合わせて 635 個のクラスター構造・吸着構

造を電子状態計算により得て、吸着エネルギ

ーを目的変数とした。グラフ構造に基づく説明

変数としては、クラスターで結合不飽和となって

いる原子・結合・面・四面体の数、および表面

近傍のそれらの数、そしてクラスターに最も近

い原子種（N または O）を使用した。吸着に伴ってクラスター構造が大きく緩和しない系では、

これらの値はクラスターの安定構造をランダムに回転させて表面に載せるだけで簡単に得る

ことができる。 

 図 2 に，ランダムフォレスト回帰により予測された吸着エネルギー（横軸）と量子化学計算に

より得られた実際の吸着エネルギー（縦軸）の相関を示す。まず、クラスターサイズ n = 1～7

のうち 200 構造を訓練データセットとしてランダムに選んで、ランダムフォレスト回帰器を作成

 
図 2. Aun クラスター（n = 1～8）の h-BN/Au(111)

表面への吸着エネルギーの予測値（横軸）と計

算値（縦軸）の相関 



 

し、n = 8 のデータを含む 435 構造（テストデータセット）に対して、このランダムフォレスト回帰

器の予測性能を調べた。図中の灰色の点が訓練データセット，色のついた点がテストデータ

セットに含まれるデータである。負の吸着エネルギー値は、吸着に伴い安定化することを意味

している。より大きなサイズのデータが含まれるテストセットに対しても、訓練セットとほぼ変わ

らない予測性能を示していることがわかる。本手法は、量子化学計算フリーのプレスクリーニ

ング手法として利用することができることが示された。（主要な学会発表 4 ほか） 

研究テーマ C「表面吸着電子状態データベースの作成と実験条件を考慮した触媒活性評価」 

 本研究の開始当初より、メタン水蒸気改質反応の実験結果に関するデータベースを収集し

てきた。さらに、インフォマティクスを活用してこの触媒活性の予測と要因の特定に利用するた

め、実験条件に対応する表面（清浄表面と合金系表面）に対して中間生成物が様々な形で吸

着した状態に対する電子状態計算をほぼ自動で投入し、結果を収集してデータベース化する

プログラムも開発した。これらのデータベースを組み合わせ、主触媒に対する吸着状態につ

いては計算データベースから、実験条件に関しては実験データベースから得て、スパースモ

デリングの手法を利用することにより、複合的な要因を考慮した触媒特性の予測を行った。 

 計算データベースからは、遷

移 金 属 お よ び そ の 合 金 の

fcc(111)、(100)面に H、C、O を

含む化学種（H、C、O、HO な

ど）の吸着状態の電子状態計

算結果を取得して統計的に処

理したものを、実験データベー

スからは反応温度、担体の仕

事関数、担体の比表面積、導

入ガスの S/C 比を説明変数と

して利用し、目的変数にはメタ

ン転化率を採用した。図 3 に

スパースモデリングの一種で

ある MC+法を用いて回帰したメタン転化率と実験値との相関を示す。一部大きく外れているデ

ータが見受けられるが、これらは同じ論文から得た一連のデータが多く、実験条件の不均質

性によるものと考えられる。また、選択された説明変数には担体の仕事関数と反応温度が大

きな回帰係数で含まれており、実験・計算データベースを相互に利用してはじめて高い相関

の結果が得られたことが分かった。（主要な学会発表 3 ほか） 

 

３． 今後の展開 

研究テーマ B については、実際の Aun/h-BN/Au(111)触媒の活性に関する検討を進めてい

く。すでに小さいクラスターについては報告が行われているが、サイズ・形状を変えた系統的

検討は行われていないので、これを考慮する。 

研究テーマ C で開発した表面吸着電子状態データベースに関しては、もともとメタン水蒸気

改質触媒をターゲットとしたものであったため、吸着種や表面の種類が限られていたが、既存

データの利活用と様々な触媒反応へと展開できる汎用性の拡大を目指して、吸着種・表面の

 
図 3. MC+法を用いたメタン転化率実験値の推定 



 

種類を拡張する検討を行っている。また、転化率の推定はある程度うまくいっているものの、

選択率の推定にはまだ課題が残っている。本テーマに関しては、詳細な反応（特に遷移状態）

についての検討を行っていない。不均一触媒系では、表面吸着エネルギーと活性化エネルギ

ーの相関を利用した体系化が広く浸透しているが、特に選択率を議論する場合には遷移状態

を検討することが欠かせないのではないか、と考えている。しかし、表面吸着系の反応遷移状

態について、すべて直接的に取得しようとすると膨大な計算時間を費やすことになるため、モ

デル化についても検討を進めた上で選択率の推定へと展開して行きたい。 

 

４． 自己評価 

本研究の当初の目論見は、不均一触媒反応に対する既報の実験結果とそれに対応する計

算結果データベースから、データ科学的なアプローチを活用して触媒活性の予測、特に「多元

系のシナジー効果」を解明することであった。本研究により導入した計算機や計算資源を用い

て、触媒反応系に対する系統的な計算結果を得ることができ、またこの結果に対して、要因を

データ科学的に特定したり、あるいは予測することが可能であることは示された。研究開始当

初までデータ科学的アプローチを利用してこなかった自身としては、これも重要な成果であっ

たが、実験結果と計算結果を組み合わせたデータ科学的アプローチ、特に触媒反応の選択性

の予測が思いのほかうまくいかなかったのは残念であり、適切な記述子の生成やデータ科学

的アプローチ自身に対する理解・経験不足を痛感した。しかし、これまでよりも密な実験研究

者との共同研究やハイスループット実験・計測の活用により、実験条件の均質なデータを利用

することができれば、本研究のアプローチをさらに実験研究へのフィードバックにまで展開でき

ると手ごたえを感じてもおり、実際に共同研究の輪がまさに広がっているところである。また、

本さきがけ研究により、領域内のみならずこれまで接することのなかった多くの研究者と知り

合うことができた。領域会議でも多くの刺激を受けたが、自主開催した勉強会により得た知識

で、自身のこれまでに行ってきた研究に関する知見までをも深めることができたと実感してい

る。現在は共同研究で実証している段階だが、その後は「計算×実験 触媒インフォマティク

ス」の社会への実装に貢献できるよう、本領域で得た経験を活かしていきたい。 
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研 究 報 告 書 

「機能性不規則系物質の原子・電子レベル構造解析基盤の構築」 

研究タイプ： 通常型 

研究期間： H27 年 12 月～H31 年 3 月 
研 究 者: 小原 真司 

 

１． 研究のねらい 

本研究では、原子の配列が乱れていると考えられているガラス・液体・アモルファスといった

不規則系物質をターゲットとした。不規則系物質には、結晶が有する構造規則性が存在しない

ため、その構造を一意的に記述することができない。これまでは、ある距離に原子が存在する

確率を示す二体分布関数（PDF）を X 線・中性子回折を用いて実験的に求めることが試みられ

てきたが、ここに留まっている限りは二体相関に潜む特異な構造を抽出することができない。 

そこで、最先端の放射光実験基盤を構築し、中性子･電子線といった量子ビーム実験、さらに

は計算機シミュレーション、数学的な手法を組み合わせることを試みた。そして、二体相関を超

えた構造指標であるリング、空隙、トポロジーに注目し、高温･高圧･微小重力下といった様々な

環境下における不規則系物質の構造･物性データから、物質の物性や機能発現に資する特徴

量の抽出を試みた。 

 

２． 研究成果 

（１）概要 

本研究の第一目的である計測基盤の確立に関しては、大型放射光施設 SPring-8 に設置

されている不規則系物質用 X 線回折装置のハイスループット化に成功し、計測時間を従来

の 1/4 以下にすることができた。量子ビーム実験データに基づいた不規則系物質の構造解

析は近年需要があるものの、その解析手順が複雑であることから、解析ソフトの開発が望ま

れていた。本研究では、計算機シミュレーションデータと量子ビーム実験データの比較をはじ

め、計算機シミュレーションから得られた構造解析用ツールの整備にも取り組んだ。 

研究成果に関しては、放射光X線と電子線、分子動力学(MD)計算、逆モンテカルロ(RMC)

法、第一原理計算を組み合わせ、電池材料として使われている不均一アモルファスの平均

構造および界面構造の解析に成功した。ガラスのデータ駆動型モデリングに関しては、低融

点実用ガラスの母体ガラスに注目し、量子ビーム実験、分光実験データを再現するガラス構

造の構築に成功した。また、得られた構造モデルのネットワーク構造に注目し、本ガラスの

熱膨張係数の異常なふるまいをガラス構造から説明することに成功した。さらに、超高温酸

化物液体の粘性の本質を理解するために、液体を容器なしで浮遊させる「無容器法」を駆使

した量子ビーム回折実験と国際宇宙ステーション ISS における超高温酸化物液体の密度･

粘性といった熱物性測定、計算機シミュレーションを組み合わせた研究体制を構築し、現在

も研究に取り組んでいる。 

リング、空隙、トポロジーに注目した解析を、シリカガラスをはじめ、高温酸化物液体等

様々な物質に適用し、量子ビーム回折データと併せてデータベースが構築されつつある。そ

して、回折データの低角度に現れるピークの系統的な理解に成功した。また、トポロジー解



 

析については先端数理学に基づいたパーシステントホモロジー法を適用し、環状（リング）構

造を有するシリカガラスは同じ密度の結晶とはホモロジー（リングの形）が異なっており、より

高密度の結晶相の密度のホモロジーに近いことが明らかになった。このように本研究におい

て、不規則系物質の二体相関に潜んだ秩序の抽出に成功し、不規則系物質の構造と物性･

機能の相関が明らかになりつつある。 

 

（２）詳細 

研究テーマ A「放射光を用いた不規則系物質ハイスループット計測基盤の確立」 

大型放射光施設 SPring-8 において、不規

則系物質用 X 線回折装置のハイスループット

化を試みた。これまでは CdTe 半導体検出器

が 3 台回折計に搭載されていた。本検出器は

素子の厚みが薄いことから高エネルギーX 線

の検出効率が低く、感度が低いという欠点が

あった。そこで JASRI 尾原幸治氏の協力の

下、散乱の弱い高角度には感度が高い Ge検

出器を 3 台搭載し、CdTe 検出器をさらに 1 台

追加した 7 連装検出器システムを開発した

（図 1）。その結果、1 試料あたりの測定時間

を 1/4 以下に短縮することができた。 

 

研究テーマ B「不規則系物質構造解析ソフトの整備」 

近年、放射光や中性子を用いた

二体分布関数(PDF)解析は基礎か

ら応用まで幅広く普及し、産業界か

らも注目されるようになってきた。適

用される材料もガラスから結晶材

料、電池材料とその範囲は幅広

い。加えて、これらの実験データの

解釈には MD 計算や第一原理計算

といった理論計算や実験データに

基づいて構造モデルを構築する

RMC モデリングが援用されている

が、計算から得られた3次元構造モ

デルを実験データと比較するツールおよび 3 次元構造を解析するツールの標準化されたパ

ッケージは存在していなかった。そこで、本研究では不規則系物質構造解析ソフトの整備を

試みた。図 2 に開発したソフトの GUI を示す。本ソフトでは 3 次元構造を与えると、3 次元構

造の可視化、部分二体分布関数 gij(r)、部分構造因子 Sij(Q)の計算に加えて、X 線･中性子の

重みの付いた構造因子 S(Q)の計算も行える。現在、角度分布等、他の構造記述子の計算

図 1 7 連装検出器システムを搭載した
SPring-8 の不規則系物質用 X 線回折装置 

図 2 不規則系物質構造解析ソフトの GUI 



 

機能を追加しているところである。 

 

研究テーマ C「不均一アモルファス電池材料の構造解析」（論文 5、解説 3） 

アモルファス SiO は Li 電池の負極物質として実用化された材料である。その構造につい

てはアモルファス Si とアモルファス SiO2 の二相モデルが提案されていたが、その 3 次元構

造の詳細や界面については研究されていなかった。本研究では、早稲田大学の平田秋彦氏

のグループと連携をとり、放射光 X 線回折による平均構造の解析と電子回折による局所構

造、さらに RMC-MD 法を組み合わせて詳細な 3 次元構造と界面構造の解析を試みた。放射

光 X 線回折からはアモルファス SiO の回折パターンは、アモルファス Si とアモルファス SiO2

の単純な足し合わせではなく、界面の影響があることが示唆された。この特徴は平田氏のオ

ングストローム電子回折により明らかにされ、これら実験データを再現するモデルから界面

のサブオキサイドの存在を発見した。本成果は Nature Asia のサイトでも紹介された。 

 

研究テーマ D「新しいデータ駆動型モデリングによる低融点酸化物ガラスの精密構造解析と

物性との相関の解明」（論文 3、解説 2） 

ZnO-P2O5 ガラスは低融点ガラスの母体材料として研究が行われてきたが、組成が変化し

た時の構造変化およびその物性との相関についてはこれまで議論されてこなかった。本研

究では、AIST 正井博和氏、京都大学 小野寺陽平氏らと連携をとり、量子ビーム実験とガラ

スの多面体の結合形態に敏感な NMR 実験の結果を用い、これらの実験データを同時に再

現するデータ駆動型モデリングである逆モンテカルロモデリングを世界に先駆けて行った。

その結果、60ZnO-40P2O5 においてガラスのネットワークを担っていた PO4 四面体が 70ZnO-

30P2O5 においてはネットワークを形成せず、ZnOx 多面体(x=3,4)がネットワークを形成してい

ることが明らかとなった。このネットワークの担い手の変化の原因は Zn の周りの O の配位

数が他の金属と比べて小さいことに起因していると考えられ、ガラスの熱膨張係数の組成依

存が通常のガラスと逆転する現象の原因となっていることが示唆された。今回得られた情報

は驚くべき結果ではないかも知れないが、ガラスの構造解析が困難である現状において、ガ

ラス構造と物性の相関を関連付ける試みとして Nature.com で紹介された。 

 

研究テーマ E「量子ビーム実験･宇宙実験･構造モデリング･現代数理学の融合による乱れた

構造に潜んだ秩序の抽出」（論文 1、解説 1） 

本研究では、不規則系物質の乱れた構造に潜んだ秩序の抽出を行い、最終的には構造

と物性の相関を解明することを目的とする。そのために、大型量子ビーム施設である

SPring-8 と J-PARC を横断的に利用することにより、様々な非晶質材料の放射光 X 線･中

性子回折データの取得を試みた。そして、「京･ポスト京」をはじめとする大型計算機を利用

するグループとの連携により、実験データを忠実に再現する構造モデルを理論計算とデータ

科学を組み合わせて構築する「究極のデータ駆動型構造モデリング」に取り組んでいる。さ

らに、得られた構造モデルに対して、現代数理学に基づいたトポロジー解析を適用し、非晶

質の乱れた構造に潜んだトポロジー（ホモロジー）を特徴量として抽出し、これに基づいて回



 

折パターンに現れるピークの意味を理

解する。 

図 3 に液体 Hg、Zr50Cu50 ガラス、ア

モルファス Si、シリカ(SiO2)ガラス、液

体 CCl4 の構造因子 S(Q)を示す。横軸

は原子サイズの差の影響を除くため

に、S(Q)をフーリエ変換することにより

得られた実空間関数に現れる第一相

関距離 d(Å)で規格化されている。この

図より言えることは、シリカガラスと

CCl4 液体には First Sharp Diffraction 

Peak (FSDP)、Principal Peak (PP)、Q3

が存在していることである。これら両者

の特徴は四面体が疎に分布している

ことである。一方、アモルファス Si は

SiSi4 なる四面体が網目状に分布して

いることから、シリカガラスに存在するような空隙が存在しないため FSDP を示さないと考え

られる。しかしながら、平均配位数は 4 と Zr50Cu50 ガラスや液体 Hg の平均配位数（12〜13）

に比べてはるかに小さいことから、PP は化学結合の象徴であるとも言える。また、CCl4 液体

の PP は 2 つに分離しているが、CCl4四面体をランダムに分布させた構造から計算した S(Q)

では分離しないことから、CCl4 四面体の配向相関によるものと結論付けられる。このように、

PPはFSDPを示す物質ほど疎ではなく金属ガラスほど密でない場合に現れると考えられる。

最後に Q3 について考えてみるが、これは二体相関を考慮すれば現れるピークである。液体

Hg の RMC モデリングを X 線の構造因子 SX(Q)をフーリエ変換して得られた二体分布関数

gX(r)の第一ピークのみに対して行えば、図 3 に示すようにほぼ実験から得られた S(Q)を再現

することができる。つまり，わずか 4Å までの二体の構造情報を与えれば現れるピークである

ことから、金属ガラスの Q3 を FSDP と命名して中距離構造と関連付けるのは誤りである。 

図 4 にシリカガラスの Si の 3 次元原子座標から抽出したパーシステントダイヤグラムを

「SiO4 四面体の頂点共有」というガラスと同じ特徴を有する 3 つの結晶相のデータと併せて

示す。ガラスのダイヤグラムには Death(縦)軸に沿って縦長のプロファイルが観測され、これ

はガラスに乱れたネットワーク構造があることを示しており、Death の値が大きいほど寿命が

長い、すなわちロバストな大きなリングの存在を意味する。一方、対角線付近のプロファイル

図 3 液体 Hg，Zr50Cu50 ガラス，アモルファス Si、
SiO2 ガラス、液体 CCl4 の構造因子 S(Q)および
RMC モデリングより得られた液体 Hg の S(Q). 
XRD: X 線回折，ND: 中性子回折（解説 1） 

図 4 シリカガラスおよび結晶の Si 原子のパーシステントダイヤグラム 



 

は寿命の短いリングの存在を意味する。また、この縦長のプロファイルはネットワークを形成

しない四面体分子の液体である CCl4 液体には存在しないことから、このプロファイルはネッ

トワークの記述子となるが FSDP の記述子になり得ないことを意味している。この death 軸に

沿った縦長のガラスのプロファイルに注目すると、結晶相にも同じようなプロファイルが観測

され、赤矢印で示したとおり、α-クリストバライト、α-石英、コーサイトと高密度になるにつ

れて、寿命が短い、すなわちよりねじれたリングへと変わっていることがわかる。結晶の強い

プロファイルに該当する構造を抽出すると、α-クリストバライトでは比較的対称性の良い 6

員環のみが観測されたが、α-石英においては 6、8 員環が、コーサイトにおいては 4、6、8

員環も観測され、リングの形がねじれた対称性の悪いものであることが明らかになった。シリ

カガラスにこれら 3 つの結晶相と同じ death 位置にプロファイルが広がっていることから、ガ

ラスにはより高密度の結晶のホモロジーがある、つまり、α-クリストバライトと比較して、より

ねじれた形のリングが存在していることが明らかとなり、これがガラスの無秩序性の象徴で

あると言える。さらに本解析結果は、ガラスの構造を類推する時に密度が近い結晶を見立て

てきた従来のアプローチが不適切であることを示唆している。 

現在、ここで得られた手法および知見を用いて、困難とされる液体の構造･物性研究を試

みている。液体（流体）固有の物性として粘性があげられるが、その起源は詳しくは知られて

いない。それは、とくに工業的に重要なガラスになる高温酸化物液体の粘性の計測そのも

のが困難であることに他ならない。こういった状況を打破するため、JAXA は、2000℃以上の

超高温液体を容器なしで静電気によって保持する国際宇宙ステーション(ISS)用静電浮遊炉

(ELF)を開発した。浮遊している液体を強制的に振動させて減衰する時間を計測することに

より粘性の測定が行え、画像から体積を見積もることにより密度が計測できる。一方、地上

では、量子ビーム実験を行い、データ駆動型構造モデリング、トポロジカル解析から液体の

粘性の起源を明らかにすることを試みた。 

ガラスにならない液体として知られている Er2O3 の密度測定が ISS において JAXA の研究

グループにより行われた。報告者らは、SPring-8 で放射光 X 線回折を行い、これらのデータ

に基づき、RMC-MD 法よりその構造を求めた。そして液体と密度が近い結晶のホモロジー

の比較を試みたところ、類似性が確認された。ガラスになりやすいシリカの液体のホモロジ

ーを密度が近い結晶と比較したところ、その類似性が観測されなかったことから、ガラスにな

る液体とならない液体の特徴量の抽出ができたと考えている。 

 

３． 今後の展開 

本さきがけ研究において、ガラス･液体･アモルファス物質の量子ビーム回折データの理解が深

まり、回折パターンからどのようなアモルファス物質であるかが予測できるようになった。将来的に

は回折パターンから材料としての機能が予測できる時代が到来すると予想される。 

ガラス･液体･アモルファスのパーシステントホモロジー解析により、リング構造を持つガラスのリ

ングのねじれ方を浮き彫りにすることができた。とくにガラスにはより高密度の結晶相のトポロジー

があることが明らかになり、これはガラスの構造が乱れていることに起因することが明らかとなっ

た。さらに、実用材料に近い解析が困難であると考えられてきた分相アモルファスの構造解析、多

成分ガラス、超高温液体の構造物性等を明らかにすることができた。 

こういった解析データを蓄積していくことにより、今後はガラスの機能発現の決定因子を原子･



 

電子レベルで理解できると考えている。そして、本研究で構築された解析技術は、今後産業界に

も浸透し、二体相関に潜んだ秩序を抽出することができれば、その機能や現象を説明することが

でき、将来的には新奇材料開発につながると考えている。 

 

４． 自己評価 

本研究の第一の目的は、放射光 X 線計測のハイスループット化であるが、検出器を追加するこ

とでほぼ目的どおりのスループットを達成できた。また、3 次元構造解析ツールもまだ少し改良の

余地があるものの、最低限の機能を持ったソフトは完成している。本ソフトは回折実験と計算機シ

ミュレーションの比較が容易に行える機能が備わっていることから、量子ビーム回折実験になじみ

のない理論計算を専門とする研究者や企業の研究者に無料で配布して使って頂く予定である。こ

のことが実験と理論の融合を促進するものであると考えている。 

本研究により、多くのガラス･液体･アモルファス物質の回折データを取得することができたが、

そのデータベース化についてはまだ着手し始めたばかりで、目的達成には至ってない。一方で、

ガラス･液体･アモルファス物質の回折データの系統的な解釈については一通り終了し、その特徴

を回折ピークの位置、あるいはピークの有無から判断することができるようになった。また、二体

相関に潜んだトポロジー、ホモロジーをリング、空隙、パーシステントホモロジーに注目して抽出す

ることに成功した。今後は、これらの指標が広く不規則系材料の構造と物性･機能の相関の理解

に使われていくと考えている。 

研究実施体制については、岐阜大学の志賀元紀氏、北海道大学の小林正人氏、NIMS の袖山慶

太郎氏との連携をとって、実験･理論･データ科学の融合を進めている。超高温酸化物液体の実験

については、JAXA と連携をとり、国際宇宙ステーションでの熱物性測定を来年度の 4 月から開始

する（試料はこうのとり 7 号により ISS に運ばれたが、ソユーズ宇宙船の打ち上げ失敗の影響で実

験開始が遅れている）。また、企業との連携にも取り組んでいるが、前述の二体相関に潜んだトポ

ロジー、ホモロジーとガラスの物性や機能の相関が明らかになりつつあり、将来的にはこれらの情

報は材料開発の大きな知見になると考えている。海外の研究者とも連携をとっているが、論文執筆

の方針で同意が得られず、論文投稿が遅れてしまっている事実は憂慮すべき問題点である。 

研究費の執行については予算計画に変更が生じた。試行錯誤的な点が多かったとしたことを

考慮しても当初の予算計画が甘かったことは否めない。しかしながら、研究成果については論文

数が少ないもののインパクトのある論文を 2 報（論文 3, 5）創出することができた。また、解説記事

も 5 報（論文 1, 4, 解説記事 1-3）創出し、研究成果はメディアに発信することもできた。さらに、こ

れらの成果が認められ受賞、とくに日本セラミックス協会学術賞を受賞できたことは大きな成果で

あると考えている。 
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1．ガラスが熱で変形しやすいのはなぜか, 原子レベルで一端を解明, 2017 年 5 月 30 日 

2. 「電池材料（一酸化シリコン（ＳｉＯ））の複雑に入り組んだナノスケール構造」をめぐる論争に

決着〜次世代電池開発へ向けた電池の仕組み解明の新たな道を開拓〜, 2016 年 5 月 13 日 

 



 

研 究 報 告 書 

「有効模型化を利用したマテリアルズインフォマティクス」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： 2015 年 12 月〜2019 年 3 月 
研 究 者： 是常 隆 

  

１． 研究のねらい 

本研究では、第一原理計算に基づく物質の有効模型化を利用した機能性物質設計を目指

す。具体的には、物質構造データベースから有効模型のモデルパラメータに対するデータベー

スを作成し、この有効模型データベースを軸として実験データと有効模型、および物質構造と

有効模型のデータ間の関連をデータ科学的手法を用いて解析する。これにより、古くから物性

理論研究で行われてきた物質を有効模型で近似して実験データを解析するという手法と、デ

ータ科学の手法を融合した、新しい物質設計の道筋を確立することを目指す。 

一般に物質設計を考えるには、物質構造から出発し、非経験的な手法を用いて物性を定量

的に再現できることが重要となる。しかし、電子やスピンの物性を議論する際、第一原理計算

のエネルギースケールで全てを扱うことは極めて難しい。例えば一般に物質のバンド構造は

数十 eV 程度の範囲で多様な構造を持つが、室温以下の温度で実際に重要になるのはそのう

ち Fermi 面近傍わずか数十 meV 程度である。そのため近年このような低エネルギーの情報を

正しく取り込んだ有効模型や有効パラメータの導出を行い、それにより物性を議論するという

ことが盛んに行われている。さらに、新しい有効模型導出などの手法開発により第一原理計

算をベースとして議論できる物性も次々拡張されてきている。このような状況下において、物

質構造のデータベースや実験データなどの多量のデータをうまく活用した物質開発を目指す

のであれば、まだ個別の物質にしか適用されていない有効模型化を様々な物質に適用し、有

効模型のデータベースを作成しておくことは必要不可欠であるといえる。そこで、本研究では、

まずこの有効模型データベースの作成を目指す。具体的には、既存の手法をベースに自動的

に有効模型化するコードを開発し、さらに個々の物性にあわせた、新しい有効模型化の手法

開発も進める。このような有効模型のデータベースを作成、整理し公開していくことは、今後の

日本における物質設計研究の発展にも重要な役割を果たすと考えている。この有効模型デー

タベースを軸にデータ科学の手法を適用して物質設計を目指すとともに、物質計算科学とデ

ータ科学の融合による新分野開拓を進めていくことが本研究のねらいである。 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

物質の電子状態を表現する有効模型のデータベースを作成するため、結晶構造データベ

ースを元にバンドを表現するタイトバインディング模型、磁気的な性質を表す有効模型、電子

格子相互作用の大きさを表すパラメータなどの自動生成環境を構築し、それらのデータベー

ス化を行った。また、それらをもとに、超伝導転移温度、ジャロシンスキー守谷相互作用、異

常ホール効果といった物性のデータベース構築も行い、実験グループと共同して物質探索も

進めた。さらに、得られたタイトバインディング模型のデータから結晶中のスピン軌道相互作



 

用の大きさの傾向を明らかにするなど、データ科学的な側面から有効模型データベースを活

用し、物性の議論につなげるための研究も進めた。 

 

（２）詳細 

研究テーマＡ「第一原理計算に基づくタイトバインディング模型構築の自動化」 

第一原理計算の結果を利用して、タイトバインディング模型を作るコードに wannier90 と呼

ばれるコードがある。このコードを改良し、スピン軌道相互作用がある場合でも一般の擬ポテ

ンシャルを利用できるようにすることで、任意の物質の計算に対応した。この wannier90に関し

ては、他にも対称性を考慮したコードを実装するなどの開発に関わり、現在その成果が取り

込まれた wannier90-2.1 がリリースされている。加えて、第一原理計算から wannier90 を利用

するまでの流れを自動化することで、ハイスループットのタイトバインディング模型構築技術を

確立した。その技術をもとに、結晶構造データベースからタイトバインディング模型のデータベ

ースを構築した。その精度検証方法も用意し、精度的に問題ないデータとして現在、非磁性

体で約 6000 個、強磁性体で約 2000 個のタイトバインディング模型が得られている。これは下

記に上げる研究テーマや現在進めている様々な研究の基盤データになっている。 

 

研究テーマＢ「ジャロシンスキー守谷相互作用の計算手法開発」 

磁性体の有効模型として、交換相互作用を求める手法は様々な研究が行われているが、ジ

ャロシンスキー守谷（ＤＭ）相互作用を求める手法に関しては、研究も少なく、系統的に様々な

物質に適用できる状況ではなかった。そこでＤＭ相互作用を利用したスキルミオンを発現する

物質探索を念頭に、このＤＭ相互作用の計算手法の開発を行った。得られた手法は、ＤＭ相

互作用が系のスピン流そのもので表される、という物理的に明快な意味を持ち、また、実験に

よるＤＭ相互作用の符号変化を非常によく再現することが分かった（論文 2,5）。図は、スキル

ミオンが実現する物質として有名なカイラル強磁性体 FeGe の Fe を Mn あるいは Co に置換し

たときのＤＭ相互作用を表している。実験的には Mn1-xFexGe の x=0.8 および Fe1-xCoxGe

の x=0.6 で DM 相互作用の符号が反転することが分かっており、実験を非常によく再現してい

ることが分かる。また、Co8Zn8Mn4 に Fe をドープした系についても実験的に観測された符号

反転が理論的に再現できることが分かった。 

  この手法を用いると研究テーマＡで得られたタイトバインディング模型から簡単にＤＭ相互

作用が計算可能であるため、得られたタイトバインディング模型データベースに適用してＤＭ

相互作用のデータベースを構築した。このデータベースは実験グループとも共有し、新しいス

キルミオンを実現する物質の探索を進めている。 



 

 

 

研究テーマＣ「電子格子相互作用の効率的な計算手法開発」 

フォノン媒介の超伝導の性質を定量的に議論するためには、電子格子相互作用を第一原

理的に計算する必要がある。しかし、この電子格子相互作用の計算は一般に計算コストが非

常にかかる上に、計算精度を得るための収束条件が厳しく、系統的な計算の適用が難しいと

いう状況にあった。そこで、この問題を解決する効率的な電子格子相互作用の計算手法を開

発した（論文 3)。この手法は個々の物質の計算も効率化するものであり、実際、計算コストの

問題で収束が確認できなかった LaO0.5F0.5BiS2 という物質に本手法を適用することで、電子

格子相互作用の値を見積もることが可能となった。さらに、この手法をデータベース上の物質

に適用することで、電子格子相互作用のデータベース構築も進めている。 

 

研究テーマＤ「結晶中のスピン軌道相互作用の大きさ」 

有効模型からスピン軌道相互作用の大きさを抽出することにより、各元素のスピン軌道相

互作用が結晶中でどう変化するかを明らかにした。 

結晶中におけるスピン軌道相互作用は、縮退していた状態の分裂や、ラッシュバ型のバン

ド構造の形成などバンド構造にも重要な寄与を与える。しかし、分裂の大きさといったバンド

構造の詳細は、多くの場合、結晶場の大きさなどとの複合的な要因によって決まるため、バン

ド構造からスピン軌道相互作用そのものを求めることは難しい。今回、有効模型から系統的

に結晶中のスピン軌道相互作用を求めることで、その値の大きさそのものと、それが何で決

まっているのかという基本的な事柄が明らかになった。 

 

３． 今後の展開 

磁性体に関しては、現在データベース化した物質の中にも実際に調べられていないものが

多くあり、実験グループとの共同研究による検証によって、さらなる物質開発が期待される。また、

対象を強磁性体だけでなく反強磁性体にまで探索を広げるために、現在、反強磁性体のデータ

ベース生成もさきがけ内共同研究として進めており、その成果を今回の有効模型データベース

構築技術と連携することで、さらなる物質開発につながると考えている。一方、超伝導体に関し

ては、電子格子相互作用を計算可能な物質の数が限られており、機械学習による virtual 

screening がより重要になると考えている。いずれの場合にせよ、対象となる物質を限定せずに

機械学習を行うには、背後にある物理を想定した上での特徴量の選択が極めて重要であり、そ

のためにも有効模型のデータを学習の対象および特徴量生成の両面で最大限に活用すること



 

が大切になってくると考えている。結晶中におけるスピン軌道相互作用の傾向を明らかにしたの

は、その第一歩であり、今後さらにそのような研究を進めていく予定である。このような物理的洞

察をもとにした機械学習の精度向上とそれによる virtual screening により、探索範囲を広げ、新

物質開発を加速させていきたい。 

 

４． 自己評価 

有効模型データベースを構築するという当初の目的は概ね達成され、それを活用した研究

も、まだ公開段階にはないものの様々な研究が現在進行形で進んでいる。なかでも、強磁性

体データベースを活用することにより、室温で利用可能という実用上の制約のなかで、有用

な物質の発見につながるなど物質設計としての成果もあがってきている。また、有効模型の

ハイスループット構築技術は個々の物質に対する研究の効率化にもなり、多くの重要な実験

との共同研究にもつながるという利点もあった。一方、データ科学的手法の活用という意味で

は、まだ大きなインパクトを与えるような結果にまでは至っていない。データ科学的な結果を

どの段階で成果として発表するか、という点に難しさもあった。ただ、現在手元に得られてき

ているデータは物理的に非常に重要なものばかりであり、現在公開準備中のものを含め、今

後予想される成果は物質探索を大きく促進させる重要なものになると考えている。 
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研 究 報 告 書 

「超高速スクリーニング法を駆使したエネルギー変換材料の探索」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： 2015 年 12 月～2019 年 3 月 
研 究 者： 佐伯 昭紀 

  

１． 研究のねらい 

次世代エネルギー変換素子として期待されているバルクヘテロ(BHJ)型有機薄膜太陽電池

（organic photovoltaics: OPV）の変換効率（power conversion efficiency: PCE）は、電子供与性

基(D)と電子吸引性基(A)の連結による分子内電荷移動を利用した低バンドギャップ高分子に

よって大きく向上してきた。しかし、DA型高分子は細やかな分子設計が可能である反面、設計

自由度は飛躍的に増加する。すなわち、新規π共役ユニットの開発に加え、アルキル鎖の選

択、D・A ユニットの組合せなど多くの選択肢が存在し、高分子の単純なバリエーション数は研

究者の数とスループットの積をはるかに超える状況にある。したがって、効率的な材料探索の

手法が強く望まれる。本研究者はこれまでに Xe-flash lamp からの白色光パルスを光源とし、

GHｚマイクロ波をプローブとする時間分解マイクロ波伝導度(time-resolved microwave 

conductivity: TRMC)法を開発し、BHJ 層の電極レス直接評価手法として、迅速かつ簡便な有

機太陽電池プロセス・材料スクリーニング法を確立した。さらに温度軸・周波数軸・複素伝導度

軸を拡張することで、実部と虚部からなる複素伝導度の周波数変調評価法を開発し、DC～

AC までの光電気物性を包括的に評価できる手法を確立した。 

そこで本課題では、独自開発したマイクロ波評価法を基軸とした OPV およびペロブスカイト

太陽電池（perovskite solar cell: PSC）材料の設計・合成・基礎物性評価とマテリアルズ・インフ

ォマティクス（MI）の手法と融合させ、相関・法則の帰納的解明から新たな高性能材料の探索

を目的とする。再結合・電荷キャリア移動度・トラップ・周波数分散・温度特性といった基礎物

性を個別に評価できる独自のマイクロ波分光装置・解析法を駆使し、鍵となる物性からデバイ

ス性能（PCE 等）を包括的に記述する。さらに、この超高速スクリーニング法の特徴を活かし、

次世代エレクトロニクス材料の探索と実デバイス化に向けたプロセス開発を行い、次世代エネ

ルギー変換材料のブレークスルーとなる種を探索する。 

  

２． 研究成果 

 

（１）概要 

MI と実験的超高速スクリーニング法（TRMC法）を融合した研究手法を確立し、OPVや PSC

といった次世代エネルギー変換材料および機能材料の開発を行った。研究項目として、「機

械学習と実験スクリーニングによる高分子太陽電池の開発」、「統計的解析手法を用いたペロ

ブスカイト太陽電池のホール輸送層の研究」、「超高速実験スクリーニングによる非鉛半導体

の探索」「セレンディップな着想に基づく機能材料の開発」の 4 つを掲げ、評価・合成・機械学

習（データ科学）を組み合わせた研究を遂行した。 

機械学習には可能な限り多くの正確なデータが必要であるが、OPV に特化したデータベー



 

スは存在しないため、既報の学術論文データを収集し、それを基に新規高分子の変換効率を

予測するモジュールを構築した。高分子物性に加えて分子構造を説明変数としたランダムフ

ォレスト分類器を作製したところ、高分子骨格に加え、従来の計算科学では不可能であった、

溶解性を付与するアルキル鎖の選別も可能になった。さらに新規分子構造を分類器によって

選別し、それらの素子性能の予測と実際の合成・評価法を確立した。次に、PSC に必要なホ

ール輸送層の評価法の確立を試みた。TRMC 信号の減少量を解析することで正孔移動収率

の時間変化を定量し、得られた実験変数に対してデータ科学的統計解析手法を適用した。そ

の結果、（初期移動収率 X 移動速度定数）が素子性能に最も相関することを見出した。この指

標を用いることで、今後の正孔輸送材開発と評価が格段に容易になり、高効率化に向けた研

究を加速できるようになった。また、TRMC 法を用いて 200 種類以上の非鉛半導体をスクリー

ニングしたところ、硫化ビスマス（Bi2S3）粉末が高い性能を示すことを見出した。続いて、TRMC

評価を基に前駆体や溶媒・プロセスを検討し、光電気特性と膜平坦性を兼ね備えた高品質

Bi2S3 薄膜を形成することに成功した。その結果、従来のプロセスで作製した Bi2S3 薄膜に比べ

て、素子の光応答性能を 1～2 桁向上させることがきた。また、PSC 材料開発において、前駆

体溶液に極性分子を添加することで下部臨界溶解温度が発現し、さらに紫外線照射下にお

いて、低温で青色、高温で緑色の発光スイッチングが起こる特異な現象を見出した。この現象

の発現メカニズムを解明し、基礎科学的に興味深い結果とともにユニークな温度応答機能材

料を実現した。 

 

（２）詳細 

研究テーマ A「機械学習と実験スクリーニングによる高分子太陽電池の開発」（成果リスト 3） 

本研究者はこれまで、TRMC 法を用いたスクリーニ

ング法を駆使し、新規 OPV 高分子の開発を行ってき

たが、通常の材料合成・素子評価と比べると格段に効

率的ではあるものの、実際の材料がなければ評価で

きないため、適用範囲は限られていた。そこで、研究

者の勘・経験に依存せず、高分子太陽電池材料の選

別に特化した MI の手法を開発するため、これまでに

学術論文で報告されている高分子フラーレン混合膜

太陽電池の化学構造とその素子性能に関わる物性

値を集め、それらを基に新規高分子の変換効率を予

測する機械学習の開発を試みた。 

手動で収集したこれらのデータセット（~1200 個）を

基に、人工ニューラルネットワーク（artificial neural 

network: ANN）とランダムフォレスト（random forest: 

RF）を用いたモジュールを構築した。高分子のバンドギャップ（Eg）、分子量（Mw）、最高占有分

子軌道準位（HOMO）に加え、分子構造の指紋キー（Fingerprint）を説明変数とし、PCE を目的

変数として実験で得られた PCE との相関を検討した。その結果、AN より RF の方が高い相関

係数が得られ、さらに従来の計算科学では不可能であった、溶解性を付与するアルキル鎖の

R = 

RF分類器で判定

直線型
分岐型
長さ ？

最適アルキル鎖を選別
（長さ6 & 2、分岐型）

 

図 1. RF 分類器による OPV 高分子アルキ

ル鎖選別のスキーム。 



 

選別も可能になった点は大きな進展である（図 1）。さらに RF 分類器を用いて分子構造を選別

し、それらの素子性能の予測と実際の合成・評価法を示し、新規骨格とそれに最適なアルキ

ル鎖を決定することができた。MI による OPV 高分子のスクリーニングと合成への応用は初め

ての試みであり、機械学習としては比較的少ない数のデータでも一定の正答率が得られたこ

とは、今後の実験データに基づく MI を開発する上で意義ある成果である。 

 

研究テーマ B「統計的解析手法を用いたペロブスカイト太陽電池のホール輸送層の研究」（成

果リスト 1,4） 

高効率を示す PSC が近年、注目を集めており、高

いキャリア移動度、電荷再結合の抑制、室温エネル

ギー以下の低い励起子束縛エネルギーなどが明らか

になってきた。しかし、素子性能にはペロブスカイト活

性 層 だ け で な く 、 高 効 率 な ホ ー ル 輸 送 層 （ hole 

transport layer: HTL ） や 電 子 輸 送 層 （ electron 

transport layer: ETL）の開発も必要不可欠である。そ

こで、8 種類の高分子膜をペロブスカイト層に塗布し、

TRMC 法を用いて電荷の時間挙動を評価したところ、

HTL を塗布した 2 層膜ではマイクロ波信号は大きく減

少し、減衰速度も速くなることが観測された（図2a）。こ

のマイクロ波信号の減少量を解析することで、正孔移

動収率の時間変化を定量することができ、1 つの正孔

輸送層につき 4 つの実験変数を抽出した。しかし、こ

れらの HTL に対して、実験変数と素子性能の相関を

検討したが、明確な相関関係は不明であった。そこ

で、実験変数を個々に扱うだけでなく、複数の和や積

の組合せを準備し、データ科学的統計解析手法

（LASSO）を用いて解析を行った。その結果、（初期移

動収率X 移動速度定数）が太陽電池素子の短絡電流

密度と PCE に最も相関することを見出した（図 2b）。さらに、高分子の HOMO や分子構造と併

せて検討した結果、正孔移動収率を高めるには、HOMO がペロブスカイトの価電子帯準位よ

りも 0.14 eV 以上浅いことと、高分子骨格中の窒素や硫黄の空間配置が高効率材料に重要で

あることが示された。今回明らかになった指標を用いることで、今後の新規な正孔輸送材開発

と評価が格段に容易になり、高効率化に向けた研究を加速できる。 

 

研究テーマ C「超高速実験スクリーニングによる非鉛半導体の探索」（成果リスト 5） 

鉛 PSC は最高で 23%の高い PCE を示すものの、鉛の使用と長期安定性は実用上、大きな

課題である。数千万種類以上もある有機・無機およびハイブリッド材料の中には、優れた半導

体が埋もれていると考えられるが、素子材料の性能を評価するには均一で平坦な薄膜を作

製する必要があり、しかも最適な成膜方法は材料ごとに異なるため、一つ一つの成膜方法を

開発して多くの材料を検討するには、膨大な時間と労力を要する。そこで本研究では、粉末で
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図 2. (a) 鉛ペロブスカイトへ HTL を塗布し

た 2 層膜の TRMC 信号。FT55、PTAA は

高分子 HTL の名称。(b) 初期移動収率

（η0）と速度定数(k)の積の対数と素子の短

絡電流密度（Jsc）の相関。 



 

も簡便に光電気特性を評価できる TRMC 法を用いて

200 種類以上の材料を評価したところ、硫化ビスマス

（Bi2S3）粉末が高い性能を示すことを見出した。しか

し、従来の溶液成膜プロセスでは結晶性と膜平坦性

の両者を満たすことができず、素子への応用が困難

であった。そこで TRMC 評価を基に複数の前駆体と溶

媒・プロセスを検討し、光電気特性と膜平坦性を兼ね

備えた高品質 Bi2S3 薄膜を形成することに成功した（図

3a）。この新規プロセス（chemically-assisted spin-coat 

and crystallization: CASC）法を用いることで、従来の

プロセスで作製した Bi2S3 薄膜に比べて、素子の光応

答性能を 6 倍～100 倍以上向上させることができ、さら

に大気下での高い長期安定性も実証した（図 3b）。 

 

研究テーマ D「セレンディップな着想に基づく機能材料の開発」（成果リスト 2） 

有機無機ペロブスカイトは太陽電池だけでなく、発光ダイオード、レーザー、熱電変換など

の機能を有している。一方で、水などの極性分子と容易に錯体を形成するため、環境安定性

が欠点として挙げられる。しかし、本課題ではこの欠点を逆手に取り、有機・無機ハイブリッド

材料の溶液中に、オレイン酸とメチルアミンを適量加えることで、30℃から 80℃までの温度領

域で下部臨界溶解温度現象が発現し、さらに紫外線照射下において、低温で青色、高温で緑

色の発光スイッチングが起こることを見出した（図 4）。

本現象は太陽電池薄膜のプロセス検討過程で見出し

た特異な現象であり、その発現メカニズムを解明する

ため、光学特性や構造評価を行った。その結果、低温

の溶液状態では 1 次元ワイヤーが青色発光を示し、

温度上昇に伴って中間体が生成し、高温では 3 次元

ペロブスカイト・ナノ粒子が形成していることが判明し

た。昇温速度を上げると、ナノ粒子の発光量子収率を

85%まで向上でき、さらにハロゲンアニオンを臭素・塩

素・ヨウ素に置き代えることで、青色から赤色発光まで

を自在に制御した温度応答溶液を創り出すことに成功した。本研究で明らかになった分子・イ

オン複合体形成や高温での粒子形成過程は、新たな成膜プロセスへの適用が可能で、この

基礎研究から応用研究への展開が期待できる。 

 

３． 今後の展開 

機械学習による高分子フラーレン太陽電池の高分子材料の探索では、優れた骨格と最適

なアルキル鎖の抽出が可能になったが、新規高性能材料の実現までは至っていない。問題の

一つは、スクリーニングの対象分子が合成可能性と現実的分子設計には基づかないバーチャ

ルな構造である点である。そこで、近年、高効率材料が報告されるようになった非フラーレンア

クセプター（non-fullerene acceptor：NFA）を用いた高分子データを収集し、実在の高分子の構

 

図 4. 温度応答機能を示す有機無機ハイ

ブリッド溶液（紫外線照射下、左より低温、

高温、降温時）。 
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図 3. (a) Bi2S3 粉末と CASC 法で作製した

薄膜写真。(b) 光検出器の On/Off 比。 



 

成ユニットを用いた材料スクリーニングを検討していく予定である。この中から高効率な新規

高分子を抽出し、MI が真に材料開発に有用であることを実証していく。また、非鉛半導体のス

クリーニングで見出した Bi2S3 とその新規溶液プロセス法（CASC 法）を用いて、光検出器や太

陽電池などのエネルギー変換素子への展開を行っていく。さらに、一連の太陽電池の研究か

らスピンアウトした研究（異常誘電応答の発見やカスケード・アップコンバージョン）を発展させ、

光電変換機能だけに捉われない研究領域を開拓していく。 

 

４． 自己評価 

本研究申請時に掲げた、超高速スクリーニング法（TRMC 法）を軸とする「機械学習を用い

た高分子フラーレン太陽電池の開発」「ペロブスカイト太陽電池および電荷輸送層の探索」「デ

ータ科学的手法による分子設計指針の確立」および「各種エネルギー変換材料の探索」につい

て、どの項目においても期間内に優れた成果があがったと考えている。さきがけ参画時、本研

究者は人工知能・機械学習の知識はほぼなかったが、領域会議等で総括・アドバイザー・研究

者との交流や研究発表を通じて学び、自身の研究に取り入れ発展できた点は、大きな収穫で

あり、成果につながった。また、初年度および 2 年目に、必要不可欠な測定装置を集中的に導

入できたことで、2～4 年目において研究をスムーズに展開でき、短期間の内に結果が得られ

た。本研究を通じて、高効率高分子太陽電池や非鉛ペロブスカイト太陽電池の実現に向け、新

たな切り口と手法を世界に先駆けて提示できたと考えている。また、実験科学者が MI をどのよ

うに有効利用できるのかを実証できた点は大きな前進であり、太陽電池以外の材料開発、特

に機能性有機材料の分野に波及できると考える。一方で、MIの得意・不得意分野も明確になっ

てきた。不得意分野一つはセレンディップな発見と特異点の発見であろう。そのため、後半の

研究では TRMC法による実験的なスクリーニングを軸に、新規材料とプロセス開発を行った。さ

らに、太陽電池開発の本筋とは異なる観点から先駆的な機能開拓も行った。今後は、機械学

習を単なる内挿・外挿手段や膨大な情報処理ツールとしてだけではなく、新規材料や機能を開

発する上での多視点ツールとしても利用し、実験科学と人間の思考を組み合わせた包括的な

研究遂行を目指す。 
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・プレスリリース「オーロラのようなゆらめきをする温度応答溶液を実現―イオンと分子が高温で
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・プレスリリース「高分子太陽電池、人工知能で性能予測～１，２００個の実験データから有効性

を実証～」2018 年 5 月 30 日（JST/阪大） 
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研 究 報 告 書 

「機械学習手法による合理的な材料物性予測技術の構築」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： H27 年 12 月～H31 年 3 月 
研 究 者： 世古敦人 

  

１． 研究のねらい 

近年，材料科学の諸問題に機械学習手法を応用することで，高精度かつ効率的な材料物

性の予測が可能になってきている．その中の一つが第一原理計算の多重実行と機械学習手

法を組み合わせた原子間ポテンシャル構築である．この第一原理計算と同程度の精度を持つ

原子間ポテンシャルは，第一原理熱力学計算を，実用上重要な多元系材料や欠陥構造，界

面などに適用することにおいて，必要不可欠なものである．もう一つが，機械学習手法を使っ

た材料探索である．これは，元素，結晶構造，化学組成など多くの自由度に依存する材料の

物性値を，機械学習手法により，効率的に予測することで，膨大な化合物の中からスクリーニ

ングを実施し，所望の材料を探索するものである．  

 これら２つの研究に共通していることは，予測する物性についてのデータベースをもとに，

機械学習手法により物性予測モデルを構築するということである．このような物性予測モデル

においては，記述子（物性予測モデル構築のための説明変数）が予測精度の大部分を決定す

る．その中でも，結晶構造情報をどのように記述子として表すかということは非常に難しい問

題である．本研究では，機械学習による物性予測モデルに適した結晶構造を表現する一般的

な記述子を考案する．さらに，これらを用いた物性予測モデル構築を実施する．以下の２つの

研究項目に対して，考案した結晶構造記述子を応用することにより，結晶構造記述子の有効

性や可能性を評価する．  

研究項目 I 結晶構造記述子を利用した高精度原子間ポテンシャル構築 

研究項目 II 元素記述子，結晶構造記述子を利用した物性予測モデル構築手法の開発 

本研究では，２つの研究項目を設定しているものの，物性予測モデル構築手法の基本的な

枠組みは同じであるため，両方の研究項目を実施することにより，相乗効果が期待できると考

えている．本研究が実現されれば，第一原理熱力学計算の応用範囲が大きく拡がるとともに，

従来の経験則による材料探索を超えることが可能となることが期待されるなど，材料科学・材

料工学におけるインパクトは極めて大きいと予想される． 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

本研究では，機械学習のための様々な元素・結晶構造・化合物記述子を導入した．本研究

で導入した記述子は，以下の３つに分類される． 

①物理・化学・材料科学の分野において，古くから様々な用途で使われている量を拡張し，網

羅的な形で記述子として利用したもの．電気陰性度，擬ポテンシャル半径などの元素記述

子，動径分布関数，Bond-order parameters などの構造記述子が該当する． 

②元素種や化学組成を直接的に記述子として利用するもの．元素の有無を 1 または 0 で表現



 

する One-hot 表現などが該当する． 

③本研究提案の群論的方法およびその拡張により生成可能な化合物データや物性の対称

性を満たす系統的な記述子． 

また，第一原理計算により様々な物性データセットを構築し，予測モデルを作成することによ

り，導入した記述子の有効性を実証した． 

 

以下，研究項目ごとの概要を記す． 

研究項目 I 結晶構造記述子を利用した高精度原子間ポテンシャル構築 

［記述子①］原子間距離・三体間角度に基づいた構造記述子により，高精度な原子間ポテン

シャルを構築する方法を提案した．単体金属 31 種を対象に，高精度なポテンシャルを構築で

きることを示した． 

［記述子③］より高精度なポテンシャル作成が可能な系統的構造記述子を生成する群論的

手法を構築した．結晶構造に対して網羅的な回転不変量を生成し，原子間ポテンシャルを構

築した結果，広範囲の構造に対する予測能力が大幅に向上することがわかった．また，多元

系へと手法を拡張し，プロトン配置エネルギーの高精度モデルを構築できることを示した．本

手法は，他の一般的な物性にも応用可能なものであると期待される． 

研究項目 II 元素記述子，結晶構造記述子を利用した物性予測モデル構築手法の開発 

［記述子①③］元素・局所構造記述子をもとに多様な化合物を統一的に記述するための方法

を提案した．凝集エネルギー，融点，バンドギャップ，格子熱伝導率，プロトン伝導の活性化エ

ネルギーのデータに対して，高精度な予測モデルを作成できることを実証した． 

［記述子①②］無機結晶データベースに推薦システム手法を応用し，合成可能な新規無機化

合物を効率的に発見する方法を提案した．100 億以上の化学組成の中から，無機化合物が

存在する組成を予測可能にするものであり，新規無機化合物の発見を大幅に加速させること

ができると期待される． 

 

（２）詳細 

研究項目 I 結晶構造記述子を利用した高精度原子間ポテンシャル構築 

本研究項目では，遷移金属を含む単体金属に対して高精度な機械学習原子間ポテンシャ

ル（MLIP）が構築可能な枠組みを提案した［研究成果（論文発表）３，５など］．具体的には，デ

ータ作成，構造記述子の導入，予測能力評価を段階的に行った．まず，３１種類の単体金属

において，多数の結晶構

造について第一原理計算

を実行し，MLIP 構築のた

めのエネルギーデータの

作成（約１０万件）を行っ

た．また，原子間距離およ

び三体間角度に依存する

Angular Fourier series を，

構造記述子として導入し

 
図１ 単体金属 31 元素における MLIP の予測誤差． 



 

た．図１に示すように，典型金属元素では，原子間距離のみに依存する構造記述子により高

精度な MLIP を構築できた．一方で，遷移金属元素では，三体間記述子が不可欠である．最

終的に，三体間記述子を考慮した場合の平均予測誤差は 0.9 meV/atom となった．これらの

結果は，すべての金属元素において，統一した枠組みにより高精度な MLIP を構築することが

できることを示している．高精度な MLIP を構築すると同時に，MLIP と金属系で広く用いられて

いる EAM ポテンシャルとの関係を明らかにした．これは，ブラックボックス的で物理的解釈が

難しい MLIP に対して，一つの物理的解釈を与えるものである． 

また，研究を進めていく上で，原子間距離および三体間角度に依存する構造特徴量を用い

たモデルを用いた場合，広範囲の構造に対する予測能力が不十分であることがわかってき

た．導入した原子間距離および三体間角度に依存する記述子は，動径関数と球面調和関数

の積を基底関数として原子分布を展開した場合の1 次および 2次の回転不変量に相当するこ

とに起因する．よって，群論の手法により網羅的に高次の回転不変量を生成し，MLIP を高精

度化する方法を開発した．［論文執筆中］ 

さらに，約３０の元素種を含むプロトン伝導体のエネルギーデータ（約 60000 件）を用いて，

MLIP モデルを多元系へ拡張することにより，プロトン配置エネルギーに対する高精度な MLIP

を構築した．その際，高次の回転不変量を導入することにより予測精度が向上することがわ

かった［継続中］． 

この他にも，第一原理計算の実行が難しい結晶粒界など大規模構造への応用を目指し，異

常検知の機械学習による指標の導入，Semi-supervised learning の応用に取り組んだ．この

ような方法に基づき，大規模構造に対する原子シミュレーションを高精度化することが不可欠

であるという結論が得られた．［論文執筆中］ 

このように，高精度なMLIPが構築可能な系統的・網羅的な構造記述子およびその生成方法

を導入できたという観点から，本研究項目の目的は達成できたと考えている． 

 

研究項目 II 元素記述子，結晶構造記述子を利用した物性予測モデル構築手法の開発 

１．多様な化合物を統一的に記述可能な化合物記述子による物性予測モデル 

本研究項目では，多様な化合物を統一的に

記述するため，単位胞中の原子数や化学組

成によらない化合物記述子を生成する方法

を提案した[研究成果（論文発表）４]．具体的

には，化合物中の原子を，その原子種を表

現する元素記述子や配位環境を表現する構

造記述子へと変換し，元素・構造記述子空

間における原子分布の不変量を化合物記述

子として導入する方法である．  

図２は，構築した凝集エネルギーのデータ

（18096 化合物）を用いて，カーネルリッジ回

帰予測モデルを構築し，予測誤差を評価し

たものである．最も良い予測モデルの予測

 
図２ 凝集エネルギーの第一原理計算値お

よびカーネルリッジ回帰予測値． 



 

誤差は，0.045 eV/atom［図２（d）］であり，第一原理計算を実施することなく，1 kcal/mol (0.043 

eV/atom)程度のエネルギー予測ができることを意味する．また，適切な元素・結晶構造記述

子を導入するだけでなく，化合物記述子の構築方法が重要であることがわかった［図２］． 

また，凝集エネルギーと同様に，格子熱伝導率や融点，半導体バンドギャップ［J. Lee, A. 

Seko et al. Phys. Rev. B 93, 115104 (2016)］についても，高精度なモデルが得られた．また，ガ

ウス過程に基づいたベイズ最適化により，プロトン伝導体におけるプロトンの最安定位置およ

び鞍点位置を効率的に探索する方法を提案した [K. Toyoura et al. Phys. Rev. B 93, 054112 

(2016), K. Kanamori et al. Phys. Rev. B 97, 125124 (2018)]．さらに，化合物記述子を利用した

無機結晶データベースの結晶構造分類，第一原理計算データベースに基づいた結晶構造探

索に取り組み，本研究の化合物記述子が有効であることを実証した［継続中］． 

 

２．新規無機化合物発見のための推薦システム 

無機結晶データベースに推薦システム手法を応用することで，合成可能な新規無機化合物

を効率的に発見する方法を提案した．具体的には，行列およびテンソル分解によるアルゴリ

ズムにより新規無機化合物の推薦システムを構築する方法を提案した[研究成果（論文発表）

１]．Tucker 分解推薦システムのランキング上位の３元系組成 100 件および 3000 件を用いる

と，ランダムサンプリングに比べ，1300 倍および 500 倍程度の効率で，合成可能な化合物が

存在する組成を発見することができる．４元，５元の組成に対しても同様の結果が得られた． 

また，電気陰性度などから導出される化学組成記述子を事前知識として用いる推薦システ

ムの方法を提案した[研究成果（論文発表）２]．その結果，化学組成記述子を事前知識として

用いれば，新規無機化合物の発見を加速できることがわかった．さらに，行列・テンソル分解

で用いられる One-hot 表現と化学組成記述子を組み合わせることにより，既知データが少な

い対象における推薦システムの高性能化にも取り組んだ．Factorization machines により推薦

システムを構築した結果，化学組成記述子を考慮することにより，既知データが少ない対象

に対する性能を向上させることができることがわかった．［論文執筆中］ 

これらの方法により，新規無機化合物の発見が大幅に加速されることが期待される． 

 

このように，本研究項目では，多様な化合物を統一的に記述可能な記述子を導入できた．ま

た，多くの材料科学データに対して本研究の化合物記述子が有効であることを示すことがで

きた．よって，本研究項目の目的は達成できたと考えている． 

 

３． 今後の展開 

研究項目 I 結晶構造記述子を利用した高精度原子間ポテンシャル構築 

研究期間内において，本研究の原子間ポテンシャルは多元系への応用の段階まできた．しか

し，現状の方法では系に含まれる元素の組み合わせに比例した数のモデル係数を推定する必

要があるため，多くの元素から構成される系では推定すべき係数の数が膨大になってしまう．

今後，このような推定すべき係数の数を抑えながら高精度なポテンシャルを作る方法を導入し

たいと考えている．また，本研究の原子間ポテンシャルを使って，欠陥を含む構造における原

子シミュレーションなどの応用を進めていきたい．  

研究項目 II 元素記述子，結晶構造記述子を利用した物性予測モデル構築手法の開発 



 

現在も継続中である無機結晶データベースの結晶構造分類，第一原理計算データベースに

基づいた結晶構造探索を進めていきたい．特に，第一原理計算データベースに基づいた結晶

構造探索は，採用する特徴量や機械学習手法によって，効率が大幅に変わる．今後，様々な

系において効率的に結晶構造探索ができるような汎用的な方法論を模索していきたい． 

 

４． 自己評価 

研究目的の達成状況 

本研究において設定した目的は，機械学習モデルに適した一般的な記述子を考案すること，

および物性予測モデル構築することにより記述子の有効性を実証することであった．研究項目

I では，高精度な MLIP が構築可能な系統的・網羅的な構造記述子およびその生成方法を導入

することができた．また，導入した記述子を用い，多くの物質において高精度な原子間ポテンシ

ャルを構築することができた．研究項目 II においては，多様な化合物を統一的に記述可能な記

述子を導入でき，多くの材料科学データに対して本研究の化合物記述子が有効であることを示

すことができた．よって，本研究項目の目的は達成できたと考えている． 

 

研究の進め方（研究実施体制及び研究費執行状況） 

手法開発，第一原理計算によるデータベース構築，プログラミング，機械学習の実行など，本

研究の大部分は代表研究者が単独で実行した．一方で，機械学習の専門家との研究会を定

期的に開催し，さきがけ「マテリアルズインフォマティクス」の研究者（烏山先生，志賀先生）らと

研究協力を実施し，研究代表者だけでは難しい融合研究を実施した．また，機械学習の専門

家（京都大学：鹿島先生など）と定期的に交流し，上述の推薦システムなど融合研究としての成

果が上がった． 

物品としては，主に並列計算機および大容量メモリ搭載計算機を導入した．並列計算機を用

いて，大量の第一原理計算を実施した．その結果，本研究で必要となった大きなデータセットを

作成することができた．また，導入した大容量メモリ搭載計算機を用いて，大きなデータセットを

用いた機械学習を行った． 

  

研究成果の科学技術及び社会・経済への波及効果（今後の見込みを含む） 

研究項目 I 結晶構造記述子を利用した高精度原子間ポテンシャル構築 

１．本研究の原子間ポテンシャルは，材料科学や物理，化学の分野において，中心的な役割を

果たしてきた従来の原子間ポテンシャルを置き換える革新的なものであり，今後の原子間ポテ

ンシャルの主流になると期待される．  

２．第一原理熱力学計算による熱力学量や物性の算出に基づいた非経験的な材料設計は，

材料科学全体において革新的な取り組みであり，本研究の原子間ポテンシャルはそれを達成

するための基礎となるものである．本研究の高精度原子間ポテンシャルにより，第一原理熱力

学計算の応用範囲が限りなく拡がると期待される． 

３．高精度原子間ポテンシャル構築のためのソースコードおよび構築した原子間ポテンシャル

を公開することを今後予定しており，本研究の原子間ポテンシャルが広く利用されることが期待

される． 

研究項目 II 元素記述子，結晶構造記述子を利用した物性予測モデル構築手法の開発 



 

４．本研究で導入した記述子は，予測する物性に対する経験的・物理的法則を必要としないた

め，経験的・物理的法則が存在しないような複雑な現象を含んだ物性を簡便に予測することが

できると期待される． 

５．本研究の物性予測モデルや推薦システムの方法では，物性未知の材料に対して物性を高

速に予測することが可能であるため，膨大な数の材料候補の中から材料探索を行うことが可

能となる．特に，四元系以上の化合物の数は膨大となる上，実験データの少ない化合物がほと

んどである．そのため，四元系以上の材料を対象にした材料探索において，特に威力を発揮

すると期待される． 

６．無機化合物の推薦システムにより得られている化学組成に対する合成可能性スコアのリス

トを公開することを今後予定しており，実験の研究者がリストを簡単に参照できるような環境を

整えることができれば，新規無機化合物合成の第一歩として利用されることが期待される． 
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研 究 報 告 書 

「高精度 DFT-MD 法とデータ科学を融合させた新規高濃度電解液探索」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： 2015 年 12 月～2019 年 3 月 
研 究 者： 袖山慶太郎 

  

１． 研究のねらい 

リチウムイオン電池(LIB)は現在、高容量化や高出力化といった性能向上に向けた様々な次

世代蓄電池の開発が、精力的に進められている。しかし必要とされる「高性能化」や「安全性向

上」といった複数の機能を同時に両立させるような新規材料を、電池の種類に応じた数だけ探し

出すには多大な時間が必要となる。材料探索スピードの加速が産業界からも強く求められてい

る。これら二次電池は正極、負極、そして電解液から成っており、各構成要素それぞれに対して

最適な材料探索の必要がある。正極および負極固体材料の探索に関してはこれまでに数多くの

報告がある一方で、Li イオン伝導を担う電解液材料は、LIB が商業的に発売されて以来現在に

至るまで同じものが使用され続けている。さらにこの唯一の電解液についても、近年開発された

新しい高電位正極材料では使用できないことが分かっている。高電位にも耐えられる新規電解

液材料の開発は、現在の LIB 開発において最も優先度の高い課題となっている。 

  このような状況の中、LIB において最も開発が遅れている電解液材料の開発を加速するため、

液体の電子状態と構造を高精度に計算できる第一原理分子動力学計算(DFT-MD)法とデータ科

学手法を組み合わせた、広範囲かつ効率的な新規材料探索手法を確立する。特に本研究では

LIB の電解液を扱うため、高耐久性や高速充電など複数の機能を同時に満たす材料開発が要

求される。これら複数の機能を電池の使用用途に応じて適切に最適化できるような手法の開発

を目指す。具体的には、（１）特定の機能向上に関与する特徴量（記述子）の多数の候補の中か

らの自動抽出、（２）特定の機能を予測した新規電解液材料の自動提案、を行うことで、上記目

的達成を目指す。 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

電解液材料探索をマテリアルズ・インフォマティクスを用いて効率的に行うためには、様々な

電解液材料のそれぞれの機能をいかに求め、そしてそれに関係する特徴量を収集するかが重

要になる。本研究テーマでは、第一原理計算を用いて電池機能と特徴量を求め、その間の関

係性をデータ科学を用いて抽出し、新たな電解液材料パラメータを見つけることを目指す。（図

１） 

データ科学を用いた電解液探索を行うために必要な学習用データベースを得るため、高精

度 DFT-MD 計算および量子化学計算による電解液データベースを構築した。DFT-MD 法は計

算コストが高いため、ベイズ最適化の手法を用いて優先的に計算する材料を選びながらデータ

を収集した。大量の計算データを集めるため、計算自動化によるハイスループット計算手法も

利用した。本研究テーマでは、これまでにリチウムイオン電池で使用されてきた典型的電解液

を優先的に計算した。 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

得られたデータベースとデータ科学手法を用いて、電解液の機能向上に関与する記述子の

自動抽出を行った。具体的には、多変数線形回帰(MLR)、LASSO、および線形回帰による全状

態探索(ES-LiR)法を用いて、溶媒分子の Li イオンに対する配位エネルギーおよび融点を予測

し、その際に相関性の高い記述子を抽出した。その結果、ES-LiR 法が最も高精度に予測が可

能なことを確認し、さらに ES-LiR 法を用いて作成したウェイトダイアグラムにより、どのような記

述子が求めたい機能に効いているかを信頼性高く示すことができることを確かめた。さらに

ES-LiR 法で得られたウェイトダイアグラムを用いることで、どの特徴量を使うとどれくらい予測

精度が向上するかを逐一調べることが可能となり、特徴量を計算（実験）するコストと、求めた

い機能の予測精度のバランスを考えた材料探索が可能になることを見出した。また、非線形回

帰手法である、ガウス過程による全状態探索(ES-GP)を本系に適用した結果、予測精度が飛

躍的に向上することを確認すると共に、特徴量抽出に関しては ES-LiR 法の方が理解しやすい

結果を与えることも分かった。 

 現在、上記知見を考慮した自動溶媒分子設計を行っており、新規電解液材料提案を目指し

た検討を行っている。 

 

（２）詳細 

研究テーマ A「蓄電池用電解液のデータベース構築」 

新規電解液探索を実現するため、まずは量子化学計算を用いた溶媒分子の計算結果を収集

し、データベース化した。具体的にはキシダ化学株式会社のカタログより、バッテリーグレード

の溶媒 103 種に関して関して単分子クラスターモデル計算(B3LYP/cc-pVDZ)を行った。さらに

Li イオンに配位した構造に関して構造最適化を行った。ここで得られた各溶媒分子の Li イオン

に対する配位エネルギー、Li-O原子間距離、Liに配位しているO原子のMulliken電荷、HOMO

および LUMO のエネルギー準位、双極子モーメント、分子体積の計算値と、さらにカタログ上の

融点、沸点、引火点、分子量、密度を集めてデータベース化した。さらに、本データベースを参

照しながら、DFT-MD 法を用いた電解液のトラジェクトリ―データベースを構築した。具体的に

は実験の密度に対応したセルを作成し、そこに Li イオンを一つ加えて DFT-MD 計算を行うこと

図 1. 電解液材料のマテリアルズ・インフォマティクス 



 

で平衡化した構造に対し、さらにNVEアンサンブルによるシミュレーションを行うことでトラジェク

トリ―を収集した。DFT-MD 計算は計算コストが高いため、ベイズ最適化の手法を量子化学計

算データベースに対して用いることにより、計算を行う順番を配位エネルギーが高くなるものか

ら優先的に行った。量子化学計算を用いたデータベースに関しては、その後の MI 手法を試す

ためにも有用であり、研究目的は達成されたが、DFT-MD 法によるデータベースに関してはま

だ 103 種全てのデータが得られていないため、未達の部分が残っている。 

 

研究テーマ B「蓄電池用電解液における特徴量抽出手法の適用」 

蓄電池用電解液材料の特性を予測する記述子を自動抽出することを目指し、上記 103 種の量

子化学計算データベースから、Li イオンの配位エネルギーと融点を予測する記述子抽出を行

った。MI 手法として多変数線形回帰(MLR), LASSO, 線形回帰による全状態探索(ES-LiR)法を

用いた機能予測を行った(図 2)。その結果、ES-LiR 法が最も精度が高いことを確認した。また、

図 3 に ES-LiR 法により得られたウェイトダイアグラムを示す。白色部はその記述子を使用して

いないことを示しており、横軸は予測精度の高いものから順に 25 種の記述子の組合せパター

ンを示す。これにより、どの記述子が抽出されたかを信頼性高く選ぶことができる。配位エネル

ギーに対しては溶媒酸素の Mulliken 電荷および Li 酸素間の距離が安定的に機能説明能力を

持つことが分かる。さらに本ウェイトダイアグラムより、11-13 番目に予測精度のよかった特徴

量の組合せに Li-O 間距離は含まれないことがわかる。これは、計算コストのかかる Li-O 間距

離という特徴量を計算しなくても、それなりに良い予測精度で欲しい物性を予測することが可能

なことを示している。ES-LiR 法を利用することで、特徴量を計算（実験）するコストと、求めたい

機能の予測精度のバランスを考えた材料探索が可能になることを見出した。 

 さらに非線形回帰手法である、ガウス過程による全状態探索(ES-GP)を本系に適用した結

果、予測精度が飛躍的に向上することを確認した。一方で、潜在的な特徴量抽出に関しては

ES-LiR 法のように特定の特徴量が選ばれているようなダイアグラムが得られず、線形回帰の

方が人間による解析が行いやすいという結果も得られた。 

 
 

 

 

３． 今後の展開 

これまでに得られている DFT-MD トラジェクトリ―のデータベースを完成させ、それを用いた物

性値予測と特徴量抽出を行うと共に、データベース公開を行う。さらに新規電解液材料の候補分

子を大量に自動生成し、必要な機能に関係している特徴量を元にしたスクリーニングを行うこと

図 2. 各データ科学手法で得られた Li イオン

配位エネルギー予測に対する CV エラー 

 

図 3. 配位エネルギー予測精度の高

い記述子群のウェイトダイアグラム 



 

で候補分子の数を絞る。その後、実験研究者と共同で実用に耐えうる候補の選択と合成を行い、

機能の検証を進める。 

 

４． 自己評価 

新規材料探索に必要な特徴量の抽出方法や新規材料の自動生成技術を利用可能になった

という点において、ある程度の研究目的は達成されたと考えている。しかし、DFT-MD 法によるト

ラジェクトリ―データベース作成に時間がかかっており、まだ完成していない点などは今後の課

題となる。研究費の大部分を外部スーパーコンピュータの使用費に利用してデータベース作成を

しており、これを今後外部に公開することは、最も直接的な科学技術に対する波及効果となる。

また社会・経済への波及効果を得るためには、上記の材料探索用技術を蓄電池用電解液材料

に適用し、産業界の実験研究者と共同で新規材料の合成と検証を今後行う必要がある。さらに、

本技術は電池材料に限定されるものではないため、より広範な材料系への適用を今後検討して

いく。 
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研 究 報 告 書 

「大規模データに基づく電子物性予測のための深層学習技術の創出」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： 2015 年 12 月～2019 年 3 月 
研 究 者： 瀧川 一学 

  

１． 研究のねらい 

 

物質・材料の計測や量子化学計算による電子物性の大規模なデータの蓄積とそのデータ

ベース整備により、帰納的な知識・法則性の発見やデータに基づく予測へのこれらのデータの

利活用の期待が高まっている。そこで本研究課題では、ここ数年、劇的な技術発展を遂げ多

様な応用分野の標準を塗り替えている機械学習の枠組みである「深層学習」の最新知見に基

づき、電子物性を高速・高精度に予測するデータ駆動型の計算技術の確立を目的とする。本

研究により、対象個々に必要となる高コストな量子化学計算を、即時に結果が得られるデータ

駆動型予測で置き換え、幅広い種類の可能な候補物質・材料の電子物性の網羅的自動探索

のための高速な予測計算基盤技術を提供すると共に、大規模データから獲得された機械学

習モデルの逆過程の解析による逆設計支援や、物性を支配する要因・法則性の帰納的理解

を得る方法論の技術的検討を通して、計算科学とデータ科学を融合させた新物質・材料探索

のための新たな道筋の創出を目指す。 

 

本研究で答えを出したい科学的問いとは「深層学習技術を駆使すれば、大規模な事例デー

タの背後に潜む量子化学的な法則性やパターンを帰納的に模倣（近似）できるのだろうか？」

というものである。本課題では有機低分子の電子物性予測をターゲットとして、三次元の電子

密度表現に基づく Volumetric 深層学習技術および分子グラフ表現に基づく深層学習技術を用

いた予測技術を創出し、電子物性の機械学習近似性について定量的理解を得ることを目指す。

またマテリアルズインフォマティクス関連領域での連携として機械学習技術を用いた共同研究

も積極的に推進する。 

 

２． 研究成果 

 
（１）概要 

近年、計算コストの高い第一原理計算による電子物性予測の代理モデルとして深層学習をは

じめとする機械学習によるデータ駆動予測が着目され、様々な研究が行われている。本課題

では、このような大規模データに基づくデータ駆動型の電子物性予測として深層学習技術を

主とする機械学習技術に着目し、大きく分けて次の３項目について研究を行った。 

 

研究テーマ A「電子密度表現に基づく Volumetric 深層学習技術の創出」 

研究テーマ B「分子グラフ表現に基づく深層学習技術の解析と特徴付け」 

研究テーマ C「マテリアルズインフォマティクス分野での機械学習の利活用の推進」 



 

 

（２）詳細 

研究テーマ A「電子密度表現に基づく Volumetric 深層学習技術の創出」 

 

最も広く利用されている第一原理計算手法として密度汎関数法がある。その理論的背景であ

る Hohenberg-Kohn 定理によれば電子物性は全電子密度の汎関数として表現でき、各電子

の波動関数を経由せずとも全電子密度で決まる。この汎関数が明示的に構成可能ならば電

子物性予測は可能であるが、この主張は存在定理であって陽にその汎関数が分かるわけで

はない。 

 

そこで電子物性予測の機械学習による近似可能性を評価する上で、全電子密度から電子物

性の汎関数を直接機械学習によって近似する手法を構築した。まず、オープンデータとして公

開されているHと7原子以下のC,O,N,Fからなる網羅的な有機低分子の電子物性データ(QM9

データセット, 133,885 分子)の機械学習による分析と、3D 全電子密度データの計算とデータベ

ース整備を行った。この際、データが大規模となるため格納方式や実装についても技術研究

を行なった。こうして得られた大規模データを元に、3D 全電子密度を入力としデータ中から学

習できる 13 物性を出力とする Volumetric 深層学習モデルの設計と評価を行った。特に 3D 畳

み込みに基づく計算ユニットに基づく各種構造を画像(2D)から拡張し、Skip 接続、並列畳み込

みユニット、Squeeze-and-Excitation ユニットなどの技術を用いて、物理的に GPU メモリに格

納できる制約のもとでの効果的モデル設計の研究を行った。また、拡張として、各原子の全電

子密度を重畳しただけの３D 表現や人工的なポテンシャルによる 3D 表現からアップサンプリ

ングやデコンボリューションを用いて 3D to 3D の Volumetric 深層学習技術を設計し全電子密

度の予測を行った。後者は近年先行研究で Hohenberg-Kohn mapping と呼ばれる写像の一例

となっており、これを初めて 3D 深層学習によって end-to-end・data-driven で構成することが

できた。この結果、大規模データに基づく電子物性予測の機械学習近似性が確認できた。 

 

3D の畳み込み深層学習は画像ベースの場合、パラメタが増える上、３D 情報を 2D に射影し

膨大な既存データが利用できる 2D の学習済み深層学習モデルをうまく組合せることで 3D よ

り高い予測が得られる場合がほとんどであり、有用性が不確かであった。一方、電子密度の

場合は明らかに 2D 射影では不十分でありまた学習済みの 2D モデルも利用できないことから

3D 深層学習による直接的な機械学習は一つの有力なアプローチであると考えられる。本研

究ではリアルタイムなランダムデータ拡張を学習過程に導入して回転や並進普遍性自体もデ

ータから獲得する end-to-end なアプローチであり今後さらなる精密化にも取り組みたい。 

 

研究テーマ B「分子グラフ表現に基づく深層学習技術の解析と特徴付け」 

 

さきがけ課題の研究開始頃より、Google や DeepMind の一連の論文を契機とし、分子構造の

グラフ表現を入力とする深層学習モデルによって電子物性予測を行う手法が機械学習分野

で急速に注目をあびるようになった。そこで上記の電子密度からの学習と並行し、分子グラフ



 

を入力とする機械学習・深層学習モデルについて研究を行った。その結果、実際の予測精度

は入力の分子グラフにおいて各原子にどのような原子特徴ベクトルを用いるかに依存してお

り、分子グラフの深層学習は画像や音声と比べ end-to-end な学習が依然難しいことが明ら

かになった。例えば、入力グラフ表現が複数可能な場合、その入力をAttention 機構で選択す

る深層学習モデルを用いれば精度向上が見られた。 

 

この原子特徴ベクトルはケモインフォマティクス分野の原子不変量に由来するものであり、有

機分子をバーチャルスクリーニングなどの統計的予測モデリングで扱う際の「表現」の問題で

ある。分子グラフを入力とする深層学習は主に分子を構成する各原子の近傍部分構造による

特徴づけに基づくものがほとんどである。この各原子近傍の部分構造特徴を用いる経験則は

SchNet法など他の分子物性予測の深層学習法や、創薬分野での機械学習アプローチ(ECFP

法や WL カーネル法など)でも共通しており特に生物活性の統計的予測モデリング(定量的構

造活性・構造物性分析)において一定の地位を確立したヒューリスティクスである。一方、特に

制約しないで任意の部分構造による特徴づけも考えられる。「グラフ」が離散的な表現であり

可能な部分構造が組合せ的・指数的な種類となることを考えると、どのような部分構造に着目

して予測が行うのが良いかは事前には全く非自明である。そこでグラフ表現に基づく機械学

習の基礎研究として、あらゆる部分構造から選択的に予測に必要となるものを同定しながら

線形予測を行う手法（研究成果の論文 2）、および、同様の設定で適応的部分構造選択を伴う

決定木アンサンブル法により非線形予測を行う手法(研究成果のグラフの機械学習に関する

国際会議発表)を開発した。またグラフを各原子近傍の部分構造の生起カウントとみなせば、

これは自然言語処理の bag of words に類似した bag of subgraph 表現となる。この表現は各グ

ラフについて独立に非常に高速なアルゴリズムで得られるため、教師付きの確率トピック分析

法(sLDA, DiscLDA, MedLDA)などによる分子データ分析も行なっている。また化学反応ネット

ワークや化合物対ネットワークなどグラフのグラフに対する深層学習法の研究も共同研究とし

て行った。 

 

研究テーマ C「マテリアルズインフォマティクス分野での機械学習利活用の推進」 

 

上記 A と B の主テーマと並行して、機械学習によるデータ駆動予測をマテリアルズインフォマ

ティクスで活用する共同研究を推進した。研究代表者は研究開始以前には、材料科学に関わ

る研究を行っていなかったため、さきがけ研究開始後に繋がりができた共同研究者が持つ問

題やデータに対して機械学習研究を行った。 

 

特に、研究開始時に科研費のナノ構造情報に関する新学術領域に参画していた北海道大

学・触媒科学研究所の研究グループ(清水研一・高草木達)と共に不均一触媒の研究に対す

るデータ駆動型研究を開始した。開始時に最初に取り組んだ課題が、伝統的に触媒の活性を

見積もるのに使われている d-バンド中心を電子状態計算なしで機械学習によって予測するも

のである。この研究では、二元合金の d-バンド中心は簡単な元素に関する特徴量から高精

度で予測できることを示した(研究成果の論文 1)。この結果は英・王立化学会（RSC）のオンラ



 

インマガジン Chemistry World に取材を受けた記事「Machine-learning accelerates catalytic 

trend spotting」として取り上げられ、また、不均一触媒に関する機械学習活用のレビュー

(Nature Catalysis 1, 2018 や AIChE 64(7), 2018)でも取り上げられた。また、米・化学会(ACS)

の年会のセッション Machine Learning for Catalysis Research にも招待され発表・討論を行っ

た。その後、清水グループの課題は JST CREST のマテリアルズインフォマティクス領域に採

択され引き続き、電子状態計算結果からの機械学習(研究成果の論文 3,4)、文献データ・実験

データからの機械学習(論文準備中・企業共同研究など)の研究を進めている。他にも研究成

果の論文 5 や北海道大学・理学部化学科(領域のさきがけ研究者 2 名が在籍)をはじめとして

共同研究で機械学習手法を利活用する研究を推進しており、有機分子に関する研究は北海

道大学の世界トップレベル拠点・化学反応創成研究拠点(WPI-ICReDD)採択(研究代表者は

PI の一人)や科研費・挑戦的研究(萌芽)等、次の課題へも繋げることができた。 

 

３． 今後の展開 

本研究課題で対象とした分子構造からの電子物性予測の精度向上はこの順問題の逆プロセス

である望ましい電子物性を持つ分子構造の探索の前提である。開発した深層学習技術に基づ

いて高精度な予測が可能になれば、この逆問題も近年の関連技術の進展(代理モデル最適化、

逐次実験計画、ベイズ最適化など)を活用してアプローチすることが期待できる。 

 また現状ではすでに大規模な計算結果データが利用可能であった有機低分子のデータセット

に基づく評価・分析を行ってきているが、原理上はポテンシャルや電子密度表現は固体へも拡張

可能である。したがって、様々な対象について本課題で得た手法を用いて、こうした実際の材料

探索へ活用する手法を確立することが次なる課題と言える。 

 また、物質材料科学分野全般でのデータ駆動型のアプローチの研究も今後さらに進めていく予

定である。特に、不均一系触媒や化学反応の探索・設計については、密に連携できる共同研究

グループができつつあり、物質材料研究を加速化するための方法論として、専門家とともに最も

効果的なデータ駆動型予測の利活用の研究を進めたい。 

 

４． 自己評価 

研究代表者は本さきがけ研究への参画以前には全く物質材料科学には関わっていなかったこと

を考えると、本課題で得られた「全て」は共同研究連携も含めて、本さきがけ課題により始めて可

能となったものである。もし採択されていなければ研究代表者が物質材料科学という新分野に関

わることも、本課題で得られた知見や技術も確実に生まれていないという意味で非常に有益な

研究活動であったと考える。本さきがけ課題終了後も、引き続き物質材料科学におけるデータ駆

動型研究について関わっていく技術的知見や共同研究グループも色々と得ることもできた。 

 また、主関心であった深層学習技術は手法的にも計算機環境的にもさきがけ実施期間に日進

月歩で進展したため、こうした各種の知見をリアルタイムで効果的に「深層学習技術の創出」とい

う主課題の技術研究を進めるのに役立てることができ、さきがけ終了後も長く技術的土台となる

様々な知見や技術を得ることができた。研究費についても主課題である Volumetric データの深

層学習はとにかくメモリ・ストレージ・GPUなどが揃わないとなかなか実データを処理できないが、

本課題支援のもとサーバー・ワークステーションの効果的な調達により研究を進める貴重な環境

を構築することができた。 



 

一方で、境界領域特有の問題により、専門的知見や知識習得や研究実施については困難も

多くあった。物質材料科学に関してはゼロからのスタートであったため、より具体的にテーマを研

磨していく際にはどのような方向が良いのか下調べや技術的検討に非常に時間がかかった。採

択直後には、予定していた共同研究者との連携ができなくなり、分野の専門的知見や基礎的な

知識を得るだけでも大変苦労した。また主領域が情報分野のため、学生の参画も１名を除いて

得られず、実質は調査・構想からデータ整備や実装まで、通常の情報科学の研究や学生指導と

並行して、実施する形となった。主テーマに関しては各種研究成果とデータは得られているが、

現在のところまだ論文化にまで至っておらず、どのような筋で発表するか、どのような媒体に発

表するか、などは引き続き最終年度内で試行錯誤し検討予定である。 

 新規分野へのチャレンジとして新しい問題に対する興奮や新しい知識や技術や発見、新たな

ネットワークによる共同研究、境界分野ならではのたくさんの試行錯誤や苦労、は考えてみると、

すべてが新しい分野である物質材料科学のデータ駆動型アプローチを成立させるのに欠かせな

い要素であり、実施期間中に生まれた様々なシード研究を含めて、潜在的に多大な波及効果を

もつと考えられ、そうした出口を見据えて今後も取り組んでいきたい。 

 成果還元の点では不満の残る進捗とはなったものの、総合的・科学的には非常に有益な研究

活動ができたと考える。本さきがけ領域への参画は研究代表者の研究キャリアの上でも分水嶺

のようであり、様々な新たな技術課題とチャレンジ、様々な領域の研究者との人脈、様々な新し

い問題と発見、などこれからの研究人生の上でも貴重な研究活動となった。 
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研 究 報 告 書 

「実験・計算データのマイニングと精密結晶構造解析との融合による逆問題可解な

材料設計技術の開発」 
研究期間： 2015 年 12 月～2019 年 3 月 
研 究 者： ダム・ヒョウ・チ 

  

１． 研究のねらい 

本研究では，情報科学理論分野で発展目覚ましいデータ駆動型アプローチであるデータマ

イニング・機械学習と，材料科学分野で広く用いられている理論アプローチである第一原理計

算，実験アプローチである精密結晶構造解析とを融合させ，材料科学の複雑データを整理・記

述する方法を構築することである．さらに，構築した記述方法を活用して物質の構造物性の各

要素からなる関係構造や物理法則を帰納的に解明する手法の開発とそれを用いた新材料の

探索・設計手法を開発する． 

  本研究では，第一原理計算の結果は、物理方程式を通して得られるデータと捉えた上で、

実験結果と対比、統合させることが可能である。これにより、理論、計算、実験という手法によ

らず、全ての結果は広義の「データ集合」として一元的に扱えるようになる．このデータ集合に

対し主観や経験に頼ることなくデータ科学各技術を駆使して，設計プロセスにおける物質群の

構造物性の各要素からなる関係構造（各変数間の連動性・セマンティック構造）を，帰納的に

データから学習することにより，構造物性に関する物理法則を可視化し，材料設計方針の決

定を助ける．また，逆問題である材料設計をデータ科学技術の活用によって実行可能にする

手法を提案する．本研究のねらいはデータ駆動型の固体材料設計方法の基盤技術を築くこと

と，開発した手法を合金磁石材料の研究へ適用することであり，新規磁石材料の設計やその

磁気特性を予測する． 

本研究は理論手法の確立と新規磁石材料の設計をねらいとして，以下の３点の目標を定め

る． 

① 磁石材料の計算データと実験データからなる集合構築，及び結晶学の知識を活用した

材料の記述子の設計と，物質のデータからデータマイニング・機械学習を駆使した記述子の

選択・抽出 

② 線形及び非線形推定法を活用したスパースモデリングによる，構造物性の各要素から

なる関係構造（各変数間の連動性・セマンティック構造）を解析する手法の確立  

③ 開発した手法の活用による構造推定の解法の確立  

  本研究で確立する解析手法は，磁石材料のみならず幅広い固体材料の研究に適用でき

る．また，実験データと第一原理計算からのモデル化が難しい物質群の現象への解明に大い

に貢献できる．さらに，理論計算と実験を方法とデータの両側面での統合的な解析方法にブレ

イクスルーを促し，ポスト次世代スパコン時代を見据えた解析手法開発の発展に貢献する． 

 

 

 

  



 

２． 研究成果 

（１）概要 

本研究は磁性材料を舞台に，材料研究とデータ科学の融合を円滑・効率的に行うために，下

記の基礎技術を開発した． 

1) 多種元素が混在する複雑材料の構造物性を表現できる原子軌道と配位子場の情報を取

り入れた OFM 記述子 

2) 開発した記述子 OFM よってデータから説明性の高い構造物性の法則学習技術 

3) 開発した記述子 OFM よってデータから推論可能な物質空間の可視化技術 

OFM 記述子は構造物性の研究開発に予測性と説明性を両備された材料記述子であり，材料

物性データを開拓する有名なライブラリである Matminer にも実装され，高い評価を得ている．

人間の理解を助ける手法の開発を目的に，独自に開発したデータから物質の構造物性に関す

る記述型データマイニング技術はデータに潜む構造を簡潔で人間の理解が容易な形で引き出

し，可視化する汎用性の高いであることを確認した[3,4,5]．さらに，開発してきたデータ科学技

術を用いて， 

4) 元素置換規則によって Nd-Fe-X 化合物の安定構造の探索を行い，第一原理計算を用い

て理論評価を行なった結果，開発した手法を用いると，効率的に安定構造を探索できるこ

とが確認した． 

（２）詳細 

研究テーマ１：多種元素が混在する複雑材料の構造物性を表現できる原子軌道と配位子場の

情報を取り入れた記述子の設計 

この研究テーマの実行に当たって，まず磁石化合物データベースの整理・構築を行った．

構造記述子として原子軌道場行列を化合物の結晶構造情報から計算を実行し，物性記述

子として全磁気モーメント，局所磁気モーメント，生成エネルギーなどの追加物性値計算を

行って，データベースを構築した。強力磁石化合物の探索手法を確立するために，次元削

減手法を用いて、構造記述子や物性値記述子から化合物の物性値を予測する方法を開発

した。カーネル非線形回帰法と全探索による変数選択法の組み合わせを用いて，構造記

述子としての原子軌道場行列から化合物の全磁気モーメント，局所磁気モーメント，生成エ

ネルギーを高い精度で予測できることがわかった． 

①  データベースの構築 

658 種類の希土類遷移金属化合物(RT)の構造が Materials Project データベースから獲

得した．これらの化合物を構成する遷移金属 T は{Sc, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni,Cu, Zn, Y, Zr, 

Nb, Mo, Tc, Ru, Rh, Pd, Ag, Cd, Rh, Pd,Ag, Cd, Hf, Ta, W, Re, Os, Ir, Pt, Au}から選ばれ，希土

類金属 R は{La, Ce, Pr, Nd, Pm, Sm, Eu, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu}から選ばれる．物性

値に関しては金属サイトの局所磁気モーメントに注目し，密度汎関数法[Jain 28,29]を用い

て計算し，データベースに加えた．さらにデータベースに 1510 種類の RTX 化合物の構造や

1311 種類の TTX 化合物や 707 種類の TT 化合物の構造とそれらの密度汎関数法を用いた

計算から得られた生成エネルギー値を加えた． 

 

 



 

②  構造記述子の設計 

中性原子の電子配置情報から，各原子軌道の電子占有状態を辞書とし（{s1, s2, 

p1,p2,…,p6, d1,d2,…,d10,f1,f2,…,f14}）, one-hotベクトルを用いて記述し，局所構造は原子軌道行

列を用いて記述する．[1] 

 例）Na 原子の電子配置は[Ne]3s1 と塩素原子の電子配置は [Ne]3s23p5 から図１で示した

ように塩素で形成される八面体サイトに入る Na 原子の局所構造を原子軌道行列を使って

記述する事ができる．行列の各行と列は電子が占有する原子軌道状態に対応し，行列の

成分は局所構造における原子軌道間の Voronoi 解析から得られる配位数に対応する． 

図１．原子軌道行列による材料の局所構造の記述 

③ データベースからの学習 

非線形回帰法と変数選択法の組み合わせを用いて，上記の構造記述子としての原子軌

道場行列から化合物の局所磁気モーメント，生成エネルギーの予測機を学習した．高い精

度で局所構造から局所磁気モーメントを予測できる事と材料の構造から生成エネルギーを

予測できることがわかった． 研究分野で開発される最新構造記述子との比較を行なった．

組成及び結合状態が複雑でない材料系に対しては新規開発した原子軌道場行列記述子の

適用で同程度の物性の予測精度を得られる事がわかった．また，組成及び結合状態が複

雑材料系に対しては新規開発した原子軌道場行列記述子が原子軌道情報を含有する事に

よって，従来の構造記述子と比べて，圧倒的な高い予測精度をもたらす事がわかった

[1,2]．  

 

研究テーマ２： 開発した記述子 OFM よってデータから説明性の高い構造物性の法則学習技

術や推論可能な物質空間の可視化技術の開発 

開発した OFM 構造記述子を基にした幾何学的な距離が類似度評価として活用することが

妥当であることが確認できたため，局所距離を活用した多様体学習法（ISOMAP）を活用し

て，物質群の構造記述子による多次元空間から次元縮約を行い可視化および整理を行っ

た（図２）．結晶構造のデータは，数値の構造記述子ベクトルの形をしているためユークリッ

ド空間上の点集合と同一視できる．しかし，安定な結晶構造のデータはユークリッド空間の

一部分（データ空間）にのみ存在し，多次元空間の多様体を成すと仮定する．通常，データ

間距離はユークリッド距離を用いが，ISOMAP 法では k 近傍グラフの最短経路長を用いる． 

k 近傍部分は低次元ユークリッド距離で近似され，局所的な距離をつなぎあわせて大域的
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な距離空間を作成することによって，局所座標系を張り合わせて構成されるリーマン多様体

の推定が可能となる． ISOMAP 法の導入によって，安定な物質群のデータの構造記 

 

 

図２．多様体学習を用いた物質群の局所構造空間の可視化および整理 

 

述子の多次元空間における多様体性質を抽出し，多次元空間から次元縮約を行い可視化

に成功した[2]． 

また，非線形回帰法と変数選択法の組み合わせにアンサンブル学習法の導入により，図６

で示したように，合金化合物の Tc の予測精度の向上に成功した．合金化合物の Tc を事例

として，データベースに入っている物質群の線形回帰モデル解析に基づいたグルーピング

手法を開発した．さらに，得られた各グループの分類結果を分析するために決定木の学習

を行い，それぞれのグループの決定する要素を明確にした．この一連の解析を行うことによ

って物質群の構造物性を実験家が馴染み・イメージしやすい形で自動的かつ系統的に可視

化・整理する方法を提案した[3,4]．  

 

研究テーマ３：開発した手法の活用による構造推定の解法の確立  

さらに，開発してきたデータ科学技術を用いて，元素置換規則によって Nd-Fe-X 化合物の

安定構造の探索を行い，第一原理計算を用いて理論評価を行なった結果，開発した手法を

用いると，効率的に安定構造を探索できることが確認した． 
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３． 今後の展開 

本研究は，高い精度で物性値を予測できる材料の記述子，材料構造物性機構を解明するために

研究者の直観が働きやすい物質空間を可視化する手法，物質の構造物性の物理法則を帰納的

に解明する手法一連の要素技術の開発・準備を行ってきた．本研究課題を遂行して，データ科学

を取り入れて，材料開発研究を加速化するためには確立された実験・理論計算の知識や技術を

データ科学に合理的に取り入れることによって，各技術が協奏的に融合できる首尾一貫的したフ

レームワークを確立する必要であることが明確になった．また，機械学習は基本的に，結果や導

出の過程を人間が判断できない形式になっている．そのために，本研究では記述子作成・データ

比較・学習の各段階で，人間の理解を受け入れる形式を取り入れた．これによって得られるメリッ

トは，2つある．まず仮説生成・仮説検証・仮説評価といった，人間の介入が必要な過程において，

人による評価・判断が容易なことである．データ科学は相関関係しか導けず，現象を解明する為

には適切に人間が介入する必要があるが，合理的に技術を適用することによってそれを支援し，

解明の過程を加速することができる． 次に，新規物質・新規現象の，従来データが無い領域では，

機械学習は内挿問題から外挿問題に移行する．そして外挿問題に対応するデータ科学的手法は

現在のところ存在しない．データ科学による新規物質の探索で，人間の評価が可能か否かは本

質的な問題である． 

それを踏まえて，本研究の今後の展開としては構造物性機構への説明性を備えたデータ駆

動型 AI の革新的な融合フレームワークを確立する．特に，応用面での成果だけに注目せず，研

究者の閃き・理解・判断の要素も最大限に開拓することによって，人間と人工知能が共創するフ

レームワークの確立を目指す．最終的には，実験による蓄積された経験・勘，理論計算による経

験・論理，データ科学の帰納法的なアプローチによる知識の形式化を，合理的に統合する．  

 

４． 自己評価 

研究目的の達成状況: 

本研究は理論手法の確立と新規磁石材料の設計をねらいとして，⑴有効な記述子の設計，⑵デ

ータからの構造物性の法則性を抽出できる技術，⑶新規材料の構造を推定できる解法の確立，

３点の目標を定めた． ⑴の研究目的に対しては構造物性の研究開発に予測性と説明性を両備

された OFM 記述子を導入でき，材料物性データを開拓する有名なライブラリである Matminer に

も実装され，高い評価を得ている．⑵の研究目的に対しては，独自に開発したデータから物質の

構造物性に関する記述型データマイニング技術はデータに潜む構造を簡潔で人間の理解が容

易な形で引き出し，可視化する汎用性の高いであることを確認した．さらに，⑶の研究目的に対

しては，開発してきたデータ科学技術を用いて，元素置換規則によって Nd-Fe-X 化合物の安定

構造の探索を行い，第一原理計算を用いて理論評価を行なった結果，開発した手法を用いると，

効率的に安定構造を探索できることが確認した．全体として，全ての研究目的を達成できたと言

える． 

研究の進め方（研究実施体制及び研究費執行状況）： 

研究実施体制として，研究補助員や学生研究補助を使って研究を加速化できた．また，予定通

りの研究執行を行い研究に必要な機材を計画通りに導入した．上述２点を計画した研究計画通

りにできたため，研究目的を達成することができた． 



 

研究成果の科学技術及び社会・経済への波及効果（今後の見込みを含む）： 

本研究の研究成果から材料科学の研究へ説明性を備えたデータ駆動型 AI の革新的な融合フレ

ームワークの確立が期待できる．特に，応用面での成果だけに注目せず，研究者の閃き・理解・

判断の要素も最大限に開拓することによって，人間と人工知能が共創するフレームワークの確

立することで社会・経済両面に大きな波及効果があると期待できる． 
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研 究 報 告 書 

「材料開発を加速するための組織シミュレーション基盤技術の構築」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： 2015 年 12 月～2019 年 3 月 
研 究 者： 塚田 祐貴 

  

１． 研究のねらい 

材料開発において、所望の材料特性を得るためには、材料組織を適切に制御する必要が

ある。複相組織の場合、異相間の界面エネルギー、構成相の格子定数や弾性定数といった材

料パラメータが組織形成に影響を及ぼす。しかし、実験的に特定の材料パラメータの値のみを

変化させることは難しく、組織形成に対する材料パラメータの影響を理解することが困難であ

る。材料開発を加速するためには、材料組織の違いを引き起こす材料パラメータとその影響

度を理解し、合金の組成設計・材料パラメータ設計の高効率化に活用することが重要である。 

材料科学の分野では、スケールの違いによって、第一原理計算から有限要素法まで様々な

計算手法が活用されている。フェーズフィールド（PF）法は材料組織形成過程の計算手法であ

る。PF シミュレーションには、組織を構成する単相の材料パラメータの値が必要となる。対象と

する組織形成の PF モデルを構築し、材料パラメータの値を変更した PF シミュレーションによっ

て材料パラメータと材料組織の相関を明らかにすることができれば、材料設計・開発の高効率

化に結びつくと考えられる。 

本研究では、構造材料の組織形成過程を再現可能な高度な PF モデルを構築し、そのモデ

ルに含まれる複数の材料パラメータの値を任意の範囲で変更したシミュレーションを実施する。

蓄積したシミュレーションデータと機械学習を用いて、計算コストの高い PF シミュレーションを

用いずに材料パラメータと組織の関係を高速かつ網羅的に探索可能なシステムを構築する。

また、そのシステムを活用することによって、組織制御のための材料パラメータ設計指針の提

示を目指す。他方、PF モデルの中には値が不明な材料パラメータが存在することが多く、その

ことが PF 法による組織予測を難しくしている大きな要因であることから、実験で得られる組織

データを PF モデルに同化することでそのモデルに含まれる材料パラメータの値を推定・最適

化する手法の構築を目指す。 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

 ニッケル基超合金の高温クリープ中の析出相形態変化、および、鉄鋼材料のマルテンサイ

ト組織形成の PF モデルをそれぞれ構築した。シミュレーションで得られた組織変化の速度、

組織形態、組織形成に伴って生じる弾塑性場をこれまで報告されている実験データと比較し、

実際の組織形成を再現可能な PF モデルを構築することができたと判断した。構築したモデル

を用いて、材料パラメータの値を任意の範囲で変更したシミュレーションを実施し、そこで蓄積

したデータをニューラルネットワーク（NN）に学習させた結果、材料パラメータの値から組織形

成を瞬時に予測可能なシステムを構築することに成功した。このシステムを用いて、歴代のニ

ッケル基超合金の析出相形態変化を予測した結果、高応力・短時間クリープにおける析出相



 

形態変化を遅滞させる方向に合金開発が進んできたことを明らかにした。一方、鉄鋼材料の

マルテンサイト組織予測システムを用いて感度係数を算出した結果、材料パラメータが組織

に及ぼす影響度が温度・組成条件によって異なることを定量的に示すことに成功した。 

 実験で得られる組織データを用いて材料パラメータの値を推定・最適化する手法の構築を

試みた。まず、析出相のエネルギー計算に基づき、時効析出型 Mg 合金で観察される析出相

形状から界面エネルギーおよび格子ミスマッチの値の推定を試みた。ガウス過程回帰と適応

サンプリングを組み合わせた結果、析出相形状の予測値と実験値の誤差が小さくなる材料パ

ラメータ条件を効率的に探索することに成功した。一方、データ同化の手法の一つであるアジ

ョイント法に基づき、準安定相が関与する組織変化の実験データを用いて準安定相のギブス

エネルギーパラメータの値を推定する手法の構築を試みた。PF シミュレーションで作成した疑

似観測データを用いてパラメータ推定の試行実験を行った結果、PF モデルとアジョイントモデ

ルを交互に解いて推定値の更新を繰り返すと、推定対象とした 3 つのパラメータの推定値が

全て真値に収束することを確認した。準安定相が関与する組織データが得られれば、通常の

相平衡実験では決定することが困難な準安定相のギブスエネルギーパラメータの値を推定す

ることができると考えられる。 

 

（２）詳細 

研究テーマ A「高温クリープ中の組織予測に基づくニッケル基超合金の設計指針の提示」 

 ニッケル基単結晶超合金の高温ク

リープ中に析出強化相（γ′）が応力軸

に垂直方向に粗大化するラフト化現

象の PF モデルを構築した。商用合

金 CMSX-4 に対するシミュレーション

を実施し、温度 1273 K、引張応力

100-160 MPa のラフト化速度を予測

することに成功した。図 1 に 1273 

K-100 MPa の条件でのシミュレーショ

ン例を示す。次に、PF モデルに含ま

れる複数の材料パラメータの値を任

意の範囲で変更してシミュレーション

を実施した。蓄積したデータを NN に

学習させ、材料パラメータ条件からラ

フト化時間の高速予測を可能にし

た。第 1～6 世代のニッケル基超合金

について、材料パラメータの値から

1273 K-160 MPa のクリープ条件でのラフト化時間を予測し、材料パラメータ空間にプロットし

た結果を図 2に示す。この結果から、160 MPa という高応力・短時間クリープ条件におけるラフ

ト化を遅滞させる方向に合金開発が進んできたことが明らかとなった。 

 

図 1 商用合金 CMSX-4 合金のラフト化シミュレー

ション（1273 K–100 MPa） 

図 2 材料パラメータ空間におけるニッケル基超合

金の世代とラフト化時間の関係 



 

研究テーマ B「高強度鋼の組織形成に及ぼす材料パラメータの影響の定量的理解」 

 低炭素鋼のマルテンサイト変態組織形成の

PF モデルを構築した。図 3 に Fe-0.1 mass%C、

600 K の条件でのシミュレーション例を示す。結

晶構造変化に起因する 3 つのバリアントドメイ

ンがクラスターを形成する様子や、変態相内部

とその近傍に高密度の転位が導入される様子

が再現されている。次に、PF モデルに含まれる

材料パラメータの温度・組成依存性を考慮した

上で、0.1～0.4 mass%C のマルテンサイト変態

温度領域における組織形成を計算した。蓄積し

たデータを NN に学習させ、材料パラメータ条件

からマルテンサイト組織の特徴量（バリアントド

メインサイズや転位密度

など）の高速予測を可能

にした。学習済み NN を

用いて感度係数を算出

することにより、図 4 に示

すように、マルテンサイト

組織特徴量（図 4 はバリ

アントドメインサイズ）に

対する材料パラメータの

影響度が温度・組成条件

によって異なることを定

量的に示した。 

 

研究テーマ C「析出相形状の実験データを活用した材料パラメータ推定」 

 析出相形状は、母相と析出相の界面エネルギー、弾性エネルギーのバランスによって決ま

る。時効析出型の Mg 合金においては、ロッド状あるいは板状の様々な析出相が観察されて

いる。時効熱処理によって析出相のサイズや形態を制御するためには、界面エネルギーや格

子ミスマッチの情報が必要である。しかし、ナノスケールかつ異方的な形状を有する析出相の

パラメータを実験的に決

定するのは困難である。

本研究では、析出相形状

を回転楕円体近似し、析

出相のエネルギー（界面

エネルギー＋弾性エネル

ギー ）が 界面エ ネルギ

ー、格子ミスマッチ、析出

図 3 マルテンサイト変態シミュレーショ

ン（上段）およびバリアントドメイン構造

と転位密度分布の関係（下段） 

図 4 マルテンサイト組織のバリアントドメインサイズに対する材

料パラメータの感度係数（マルテンサイト相の体積率は 10%） 

図 5 MgZn2 の形状の実験データを活用した材料パラメータ推定

結果（青色部分が析出相のアスペクト比の予測値と実験値の

誤差が小さくなる領域） 



 

相のアスペクト比の関数として計算できることに着目し、析出相形状の実験データから界面エ

ネルギーおよび格子ミスマッチの値の推定を試みた。Mg 合金における棒状の MgZn2 相のパ

ラメータを推定した結果を図 5 に示す。材料パラメータ空間内の 1 点のエネルギー計算に 1 時

間ほどの時間を要するが、ガウス過程回帰と適応サンプリングを組み合わせることによって、

100点ほどのエネルギー計算により、析出相のアスペクト比の予測値と実験値の誤差が小さく

なるパラメータ領域（図中の青色部分）を推定することに成功した。 

 

研究テーマ D「組織データを活用した準安定相の材料パラメータ推定法の構築」 

 組織を制御する上で、組織を構成する

相のギブスエネルギーの情報が必要で

ある。しかし、平衡状態図に現れない相

のギブスエネルギーを相平衡実験によ

って決定することは困難である。仮に、

準安定相が関与する組織形成の PF モ

デルがあり、そのシミュレーション結果と

直接比較できる実験データが得られる

場合、シミュレーションと実験のミスフィッ

トが最小になるように PF モデルに含ま

れるパラメータを推定・最適化できるは

ずである。本研究では、PF 法とデータ同

化法（アジョイント法）を用いて、準安定

相が関与する組織変化の実験データを活用して準安定相のギブスエネルギーパラメータの値

を推定する手法の構築を試みた。仮想的な単結晶二相組織変化を例に、PF シミュレーション

で作成した疑似観測データを PF モデルに同化し、3 つの材料パラメータの同時推定の試行実

験を行った結果を図 6 に示す。ここでは、等温熱処理によって準安定相（β相）が消失して α単

相となる組織変化から、β相のギブスエネルギーおよびα/βの界面モビリティの値を推定した。

PF モデルとアジョイントモデルを交互に解いて推定値の更新を繰り返した結果、3 つの材料パ

ラメータの推定値が全て真値に近づくことを確認した。さらに、実験データの観測ノイズを考慮

した試行実験を実施し、観測ノイズの大きさがパラメータ推定値の不確実性に及ぼす影響を

明らかにした。 

 

３． 今後の展開 

研究テーマ A・B のように、組織シミュレーションと機械学習を融合した研究は、他の合金系

の組織にも展開可能である。そのためにはまず、対象とする組織形成を再現可能な高度な PF

モデルを構築する必要がある。研究テーマ A に関しては、今後、高応力・短時間クリープだけ

でなく低応力・長時間クリープにおけるラフト化時間の予測システムを構築し、種々の外部応

力条件におけるラフト化時間とクリープ強度の関係を明らかにすることで、次世代合金開発の

ための材料パラメータ設計指針が得られると考えられる。 

研究テーマ C で構築した手法は、今後、様々な合金系に適用可能である。時効析出型合金

に限らず、様々な合金系で析出相形状が実験的に観察されており、その実験データから材料

図 6 アジョイント法による 3つの材料パラメータ

の同時推定の試行実験（図中の破線はパラメ

ータの真値） 



 

パラメータの情報を抽出することができると考えられる。また、研究テーマ D で構築した手法は、

準安定相の材料パラメータ推定法として普及する可能性がある。今後、構築した手法を実験

データに適用し、その有用性を示すことが重要である。 

 

４． 自己評価 

  ○研究テーマ A「高温クリープ中の組織予測に基づくニッケル基超合金の設計指針の提示」 

歴代のニッケル基超合金開発をクリープ中のラフト化時間の観点で整理できた意義は大き

い。今後、低応力・長時間クリープにおけるラフト化速度の予測システムも構築し、ラフト化時

間と長時間クリープ強度の関係を整理することができれば、外部応力の大きさに応じて、クリ

ープ強度向上のための材料パラメータ設計指針を示すことが可能になると考えられる。 

 

  ○研究テーマ B「高強度鋼の組織形成に及ぼす材料パラメータの影響の定量的理解」 

本研究で構築したマルテンサイト組織予測システムは、材料パラメータが NN の学習データ

範囲に入っていれば多成分系の合金についても適用可能であり、汎用性は高い。また、学習

済み NN はマルテンサイト組織に対する材料パラメータの感度の情報を有しており、その情報

を活用して温度・組成条件に応じて材料パラメータの設計指針を検討することで、高度な組織

制御が可能になると考えられる。 

 

  ○研究テーマ C「析出相形状の実験データを活用した材料パラメータ推定」 

析出相のエネルギー計算とデータ科学手法（ガウス過程回帰および適応サンプリング）を融

合することにより、析出相形状の実験データから材料パラメータの情報を効率的に抽出するこ

とに成功した。この手法は他の合金系にも適用可能であり、今後、析出相形状の実験データ

を活用した材料パラメータ推定法として普及することが期待される。 

 

  ○研究テーマ D「組織データを活用した準安定相の材料パラメータ推定法の構築」 

準安定相が関与する組織変化のデータを活用して、熱平衡実験によって決定することが難

しい準安定相のギブスエネルギーパラメータの値を推定する手法を構築できた意義は大きい。

今後、構築した手法を実験データに適用し、その有用性を示すことができれば、準安定相のギ

ブスエネルギー推定法として普及することが期待される。 
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研 究 報 告 書 

「物性測定における『熟練』と機械学習の統合的アプローチ」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： 平成 27 年 12 月～平成 31 年 3 月 
研 究 者： 中島 千尋 

  

１． 研究のねらい 

 情報統計力学の知見を最先端の実験データ処理に適用し、トップレベルの材料科学実験技術

に機械学習手法を導入することで、飛躍的な精度と画期的な情報抽出を実現する。特に、実験研

究者の斬新なアプローチや、複雑な手順へ熟練を十分に活かしつつ、それを最大限に補助する

ように機械学習を精選して導入・融合する形で、新規な基盤的手法を確立する。それをもって、日

本独自のマテリアルインフォマティクスの形態を提案する。 

 新規な基盤技術のための萌芽的な実例を、以下の 3 つの研究課題を通して積み上げる。 

課題[1] 実験機器の画期的利用法と圧縮センシングの併用による物質構造測定 

課題[2] 複雑な手順を要する画像解析に対する機械学習の適用による自動化 

課題[3] データ解析を用いた橋渡しによる複数の測定技術の統合 

 課題[1]は実験研究者の斬新な発想を活かし、機械学習の導入によって実用レベルの手法へと

引き上げることを目指すもの、課題[2]は複雑・精密な手順への熟練を機械学習で再現することで

自動化・効率化を目指すもの、課題[3]は従来個別の実験手法であったものを機械学習によって

円滑に補完しあうことで統合的な新たな手法となすことを目指すものである。いずれも実験科学者

の熟練を活かしつつ新規な手法を確立するための、それぞれ別の角度からのアプローチである。 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

HAADF-STEM 電子顕微鏡による金原子ナノクラスターの観測に圧縮センシングを導入し、

3 次元の原子配置の再構成に取り組んだ。電子顕微鏡による複数の撮像を利用した 3 次元

構造の再構成は近年研究され始めた課題であるが、現在の電子顕微鏡は CT 的な利用法を

想定して作られておらず、多方向からの観測には大きな手間がかかる。また電子線照射の繰

り返しによる観測フィールドのコンタミネーションならびに観測試料そのものの劣化を伴うた

め、多数の（逆行列の構成に十分な）観測データを得ることは実験原理的にも難しい。そこに

少数の撮像からの高精度再構成が可能なアルゴリズムの導入により上記の汚染や劣化の軽

減をはかり、2 万原子程度のクラスターに対して 3 枚の撮像からの再構成結果を得た 

 再構成結果を吟味する過程で、結果の信頼性を評価する手法を開発する必要があった。圧

縮センシングを素朴に実行して得られる結果は点推定によるものとなり、そのままではエラー

バーを伴わない。そこで、観測データからのリサンプリングにより多数の再構成結果を生成

し、その統計的性質（主に分散）から再構成の正否を判別する手法の開発に着手し、その手

がかりとなる振る舞いを見出した。 

 また、リサンプリングから得られる分散は再構成結果に対するに留まらず、仮想的な観測点

を設定し、その仮想観測の結果に対しても計算することができる。これを利用し、分散の大き



 

い観測点に対して実際の観測を実行して潰してゆくことで、測定精度を効率的に向上させて

ゆくことができると考えた。この手続きを用いた観測の最適化の手法を構想している。 

 

（２）詳細 

(A) HAADF-STEM 撮影像への圧縮センシングの適用 

 評価関数 

 
 

（x は原子愛知のベクトル（信号）y は観測データ、A は観測行列、B は全変動行列）に基づく

圧縮センシングと結合成分解析を用いて図 1(A)に示した 3 枚の撮像から図 1(B)に示した 3 次 

元原子配置を得た。変数 x の総数は 125073、観測データ y の総数は 14672、得られた配

置の原子の総数は 24571 個。全原子配置の像を得るとともに、隣接する格子点における原子

配置の解析から、触媒活性が高いと見られる原子を抜き出した（図 1(C)参照）。 

 

   
 

図 1 : 左から、(A) HAADF-STEM による撮影像, それぞれ[ 0 0 1 ], [ 1 0 1 ], [ 1 1 2 ]方向か

ら撮影。(B) 再構成した原子配置。 (C) 触媒活性が高いと見られるサイトを抜き出した図。 

 

 

 

図 2 : リサンプリングにより得られた Hamming 距離の分布（横軸は差異の見られた格子点の

数、縦軸はヒストグラムの値）。 

 

 また、図 1(A)の観測データを確率 1/120 でランダムに欠損させて 120 個のリサンプリングデ

ータを生成し、それぞれについて再構成を行うことで 120 個の再構成像を用意し、それらの間

で差異を統計的に調べることで再構成結果のぶれを見積もった（図 1(C)参照）。 



 

 

(B)圧縮センシング適用結果に対する信頼性評価 

 上記(A)で得られた結果に対し、前述の通りリサンプリングを利用した統計的性質の評価を

行った。この点を掘り下げ、圧縮センシングにより得られた結果に対して誤差の評価、ならび

に（ひいては）再構成の正誤判定を行う手法の開発に着手した。 

    

                              

                  (A)                                   (B) 

 

図 2 (A)原子配置の人工データに対してリサンプリングにより得られた変数別の期待値と分散

（横軸は変数 x のインデックス、縦軸は再構成結果の期待値、エラーバーは分散）。(B)同人工

データのリサンプリングに関して、観測データ y の数を種々にとった場合の期待値-分散の散

布図。データ量（y の要素数）の多い観測（図中赤紫、青、緑の点）と少ない観測（図中赤点）で

振る舞いが定性的に異なる。 

 

 

 圧 縮 セ ン シ ン グ は よ り 少 な い デ ー タ か ら 信 号の 再 構 成 を 可 能 に す る と は い え 、

Donoho-Tanner ならびに樺島-和田山-田中により解析されたように、正確な再構成に必要な

データの下限がある。電子線 CT の場合にも同様の下限があると考えるのが自然であるが、

実データの再構成においては、Donoho らならびに樺島らのランダムな原信号の解析とは異な

り、原信号にはほぼ必ず何らかの構造がある。多様な実データに見られる構造に対して再構

成限界（相境界）を解析的に計算することは困難である。本研究では、要素数 2929、うち原子

の占有数 599 の人工データの再構成に対して、リサンプリングにより得られる分散等を計算し

た。結果、全観測データ量に依存して、再構成された信号の変数別の分散の振る舞いに図

2(B)のような定性的な違いが見出された。 

 

 

(C)リサンプリング分散を用いた観測点配置の最適化に向けて 

 観測データからのリサンプリングにより、仮想的な射影に対する結果 y の分散の計算を行

った。射影軸の選択により予測分散の大きさは変わるが、軸が既存のもののいずれかに近い

場合は分散の値は小さく、また既存のいずれの軸ともより直交に近い場合ほど分散が大きい

ことが見出された。（図 3 参照） 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 : [ 0 0 1 ], [ 1 0 1 ], [ 1 1 2 ]の 3 方向からの観測データからの再構成に対し、新たな方向

（図右部）からの観測を加える場合の、y の分散（変数について平均）の値。 

 

 既存のものと近い方向についての射影は観測済のそれと類似するため新規な情報に乏し

く、大きく異なる方向からの射影図ほど取得済みのいずれとも独立な情報を含むという直観が

成り立つが、上記の結果はその意味で直観と整合する。この結果は直観との整合性の確認

の域を出ていないが、これが計算結果として実証されたことはリサンプリングに基づく分散の

大きさが独立な情報の度合いと関連することを意味しており、この分散を情報取得の指標と

することによる観測の最適化への期待を根拠づけるものである。 

 

 

３． 今後の展開 

 圧縮センシングの応用研究は、その黎明期においては『いかに少ないデータで従来以上の推

定結果が得られるか』を全面に出した研究が多かった。しかし今後は導入された各分野において、

同手法の定着に伴い、もとの定量科学としての文脈に即した発展をするだろう。それに伴い、実

データへの圧縮センシングの適用結果に対するエラーバー評価、ならびに正誤判の手法の重要

性は増していくと期待できる。 

 リサンプリングにより予測分散を計算することによる観測点配置の最適化は、物性測定の効率

化・省力化に直接つながることが期待できる。またこの手法はベイズ最適化と類似するが、分散

を与える揺らぎのソースが異なる。この点についての情報科学的な研究も興味深いと考えられ

る。 

 

 

４． 自己評価 

 

 原子クラスターに対する電子線 CT については、おおむね予定通りの成果を挙げることができ

た。また、圧縮センシングの結果に対する信頼性評価の手法開発は、当初の研究計画には入っ

ていなかったが、電子線 CT の現状を勉強するうちに研究対象として組み込まれていった。これ

は当初の計画にあった内容を補完する上で必要な内容だったと考えている。また、リサンプリン

グによる予測分散を用いた観測の最適化も、同内容から発展したものである。 



 

 当初の計画とは異なる方向への発展が多く、全体的に題目と異なる内容となっていった点は反

省すべきだと思う。しかしながら、電子線 CT を中心に、実験条件からくるデータ取得への制限に

ついて掘り下げることで、新たな問題意識ならびに研究の方針を発見できた点は今後の展開に

つながる成果だと考える。他方、当初計画に組み込んでいた課題には未着手のものがあり、こ

れは今後の課題である。 
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研 究 報 告 書 

「発光・消光経路のデータベース化によるランタノイド発光センサーの分子設計指針

の構築」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： 平成２７年１２月～平成３１年３月 
研 究 者： 畑中 美穂 

  

１． 研究のねらい 

発光センサーとは、環境変化・分子認識・化学反応により、発光の有無・強度・色が変わる

分子のことであり、生体内や電子機器内での様々な物理量を測定するための「目」として広く

用いられている。中でもランタノイド三価陽イオン(Ln3+)、特に Eu3+と Tb3+を含む化合物は、測定

が簡便な可視光領域の発光を示すため、生体内プローブや航空機表面の温度センサーなど、

幅広い分野で実用化されている。Ln3+化合物の発光・消光の起こりやすさを決めるのは、主に

配位子の三重項励起状態と基底状態のポテンシャルエネルギー曲面(PES)の交差点の安定

性である。しかし、従来の量子化学計算法では、Ln3+化合物の PES 交差点の計算はほとんど

不可能であった。報告者はこの状況を打開するべく、Ln3+化合物の励起状態の PES を近似的

に記述する方法「エネルギーシフト法」を提案した。この近似法では、煩雑な励起状態計算を

完全に回避し、一重項と三重項の基底状態の PES の情報のみから、励起状態の PES を構築

するので、計算コストが小さくなるという利点がある。しかし、一種の化合物に対し、PES の交

差点は多数存在するため、最安定交差点を求めるには、網羅的探索が必要であり、実在系化

合物への適用には依然として困難が伴っていた。 

そこで本研究では、多数のLn3+化合物について、PESの局所安定構造及び交差点をエネル

ギーシフト法を用いて計算し、計算結果のデータベースを構築する。得られたデータベースを

元に、化合物と PES 交差点の安定性、または、発光・消光の起こりやすさと強い相関を持つ

「説明変数 X」を抽出することで、望む発光特性を持つ Ln3+化合物を設計するための指針を構

築し、新規 Ln3+発光材料の発見を促進することを目指す。これを達成することで、未知の配位

子を持つ Ln3+化合物の発光・消光特性を高精度に予測し、合成・評価の実験計画に資する候

補分子を、計算化学が先行して見つけ出すことを目指していく。   

    

２． 研究成果 

（１）概要 

まず、様々な配位子を持つモデル化合物の局所安定構造及び交差点を網羅的に探した結

果をデータベース化し、これを元に、複雑な実在系化合物の最安定交差点に至る分子振動モ

ードを簡便に予測するシステムを構築することを目指した。予備的な検討から、発光の経路上

にある交差点のエネルギー準位は、その近傍の局所安定構造とほとんど変わらないことが分

かったため、データベースには、消光の経路に相当する三種の構造（基底状態・配位子の三

重項状態の局所安定構造及びそれらの PES 間の交差点）を収録することとした。化合物デー

タベース PubChem に収録されている Eu3+錯体のモデル分子について、エネルギーシフト法を

用いた計算を行い、データベース化したところ、データから次の法則を見出した。(i)交差点に



 

至る分子振動モードは、局所的な一部分の変角振動モードである。(ii)安定な交差点に至りや

すい「部分」の序列（ランキング）がある。このランキングを実在系 Tb3+化合物に適用すること

で、複雑な化合物の最安定交差点の効率的探索や、強発光体の配位子設計に成功した。 

この戦略によって様々な Tb3+錯体やその分子結晶の発光特性について、機構解明や理論

的発光特性予測を達成することができたが、Eu3+化合物に関しては、その発光強度を交差点

の安定性のみで説明できない事例が複数あった。そこで、1995 年以降に出版された原著論

文から Eu3+錯体の発光量子収率の実験値のデータを抽出し、実験値を目的変数とする PLS

回帰モデルを構築した。その結果、発光量子収率に大きく寄与する因子として、交差点のエネ

ルギー以外にも、配位子から Eu3+への電荷移動(LMCT)の起こりやすさや補助配位子のかさ

高さがあることを明らかにした。 

さらに、Ln3+発光材料に限らず、化学分野一般への機械学習の効果的適用法についても検

討した。その結果、自動反応経路探索で得られる多数の構造の自動分類や、触媒能の学習

モデル構築による超高速触媒スクリーニングに機械学習が非常に有用であることを見出し

た。 

 

（２）詳細 

研究テーマ A「ランタノイド錯体の発光・消光経路のデータベースの作成と発光強度を決める

因子の抽出」 

まず、様々な配位子を持つモデル化合

物の局所安定構造及び交差点を網羅的

に探した結果をデータベース化し、複雑な

実在系化合物の中での最も安定な交差

点に至る分子振動モードを簡便に予測す

るシステムを構築することを目指した。図

1 に示す通り、配位子の三重項励起状態

(T1)から Ln3+の励起状態(5DJ’)への経路

(3)が発光の経路に、T1 から基底状態(S0)

への経路(6)が消光の経路に相当する。予

備的な検討として、様々な Tb3+錯体の交差点の計算を行ったところ、(3)の交差点のエネルギ

ーは、T1もしくはTb3+の励起状態のエネルギーに非常に近いことが分かった。そのため、デー

タベースには、消光の経路(6)に相当する以下の三種の構造（S0 と T1 の局所安定構造、及

び、S0 と T1 の交差点）を収録することとした。 

化合物データベース PubChem の中から有機配位子を持つ Eu3+錯体を取り出し、そのモデ

ル分子 450 種について交差点の探索を行った。450 種の内、基本骨格となる 8 種の化合物に

ついては、反応経路自動探索(GRRM)を用いた交差点の網羅的探索も行った。得られたデー

タを元に、配位子の構造式から、最安定交差点のエネルギーを予測する包括的な回帰モデ

ルは構築できなかったものの、共通の基本骨格を持つ化合物群の枠組みの中では、最安定

交差点のエネルギーを予測する回帰モデルを構築することができた。（例えば 1,3-ジケトン骨

格を持つ配位子の場合、最安定交差点のエネルギーは、ジケトン部分のスピン密度に依存す

 
図 1：Ln3+化合物の発光・消光過程 



 

る。）さらにデータの解析を続けたところ、（機械学習を使わずとも）次の特徴があることを見出

した。(i)最安定交差点に至る振動モードは、配位子の一“部分”の局所的な変角振動である。

(ii)安定な交差点に至りやすい”部分”には序列（ランキング）がある。[5] 配位子の中に部分

A、B、C が含まれる場合、ランキング上位の部分の変角振動に起因する交差点ほど安定にな

る。この部分のランキングは、-HC=N-, -N=N-部分が最上位で、これに続く代表的なものを挙

げると、共役系複素環、1,3-ジケトン(アニオン)、電子供与基を持つフェニル基、電子求引基を

持つフェニル基、カルボン酸・エステル・アミド、ケトンの順に続く。(ii)のランキングを用いること

で、実在系巨大化合物に対しても、最も安定な交差点構造に至る振動モードを簡便に知るこ

とができるため、交差点の網羅的探索の必要がなくなった。言い換えると、発光強度が強いこ

とを説明・予測するためには、安定な交差点が一つもないことを示さなければならないため、

様々な交差点を網羅的に探さなければならないという難しさがあったが、最安定交差点のみ

を決め打ちで求めることが可能になり、大幅な計算コスト削減を達成した。 

実際に、上記のランキングを実在系 Tb3+化合物に適用することで、複雑な化合物の最安定

交差点の効率的探索[1]や、強発光体の設計[2]に成功した。例えば、発光強度の弱い Tb3+錯体

1（図２）には(ii)のランキング最上位である-HC=N-結合が含まれている。この発光強度を強め

るためには、-HC=N-部分をランキング下位の単結合に置き換えると(錯体2‐3)、-HC=N-結合

部分の面外変角振動に起因する交差点が存在しなくなるため、強い発光を示すことが理論的

に予測できる。実際に錯体 2 や、誘導体 4 の発光強度（量子収率）の測定結果は、予測通り

錯体 1 よりも大きく上昇しており、本分子設計指針の正当性を示していた。[2-3] 

 
図 2 テルビウム錯体とその発光量子収率(QY) 

 

ここまでの戦略で、種々の Tb3+錯体の発光強度の説明や理論的配位子設計には成功して

きており、更に Tb3+錯体の分子結晶においても、最安定な交差点に至る振動モードは、孤立

分子系の場合と変わらないことも明らかにした。[4] しかし、ここで新たな問題が生じた。Eu3+化

合物の発光強度が、エネルギーシフト法で求めた交差点のエネルギーだけで説明できない事

例が複数存在したのだ。Tb3+錯体に適用可能な方法が、なぜ Eu3+錯体には適用できないのだ

ろうか？そこで、1995 年以降の論文から、アニオン配位子を一つ以上含み、室温条件下、溶

液中で測定されたEu3+錯体の発光量子収率（実験値）のデータ480個を抽出し、この実験値を

目的変数、配位子や溶媒の様々なパラメタを説明変数とする PLS 回帰を行った。その結果、

光吸収を担う光アンテナ配位子の交差点のエネルギーの他にも、光アンテナ配位子の共有

結合性パラメタや、補助配位子のかさ高さ、補助配位子の HOMO 準位等が発光量子収率に

大きく寄与することが分かった。この結果から、交差点のエネルギー準位以外の因子の影響

について、以下の三点のことが読み取れた。(i)補助配位子がかさ高い程、S0 と T1 の交差点

に至る振動モードが抑制されるため、消光しにくくなる。(ii)光アンテナ配位子または補助配位

子から Eu3+への電荷移動(LMCT)が起こりやすいほど、発光量子収率が低くなる傾向がある。



 

(iii)Tb3+錯体については発光強度を交差点のエネルギーから説明できたのに対し、Eu3+錯体に

ついてはできない例があったのは、Eu が LMCT によって半閉殻 4f7 なることから、上記(ii)の効

果が顕著に表れやすいためである。(ii)(iii)の LMCT の効果は、本研究で用いた近似法（エネ

ルギーシフト法）では考慮できない効果であったため、機械学習を用いた発光量子収率予測

モデルを構築することで、初めて説明・予測が可能になったと言える。 

以上のことから、Ln3+化合物に含まれる様々な配位子を持つモデル分子の交差点の情報

をデータベース化することで、交差点の安定性を決める“部分”のランキングを見出しただけで

なく、実験結果を目的変数とする学習モデルを構築することで、交差点の安定性以外にも、補

助配位子のかさ高さや LMCT 等の因子が、発光強度（発光量子収率）に寄与していることを

見出すことに成功した。これらのランキング・因子の情報は、効率的分子設計指針構築に大

きく貢献するものである。 

 

研究テーマ B「触媒反応の解析・設計における機械学習の効率的利用法の検討」 

 研究テーマ A では、消光の活性化障壁を決める PES の交差点に着目し、その網羅的探索

のために、反応経路自動探索(GRRM)の一つである人工力誘起反応(AFIR)法を利用してい

た。化学反応においても同様に、反応の活性化障壁を決める遷移状態(TS)を AFIR 法によっ

て網羅的に探索することができる。交差点のエネルギーは、局所的な構造変化によって決ま

るため、網羅的に探索してもその数は、数個～数十個程度しかなく、また、構造の分類も手動

で簡単に行うことができた。しかし、TS の場合は、網羅的に探索することで数百個の構造が

得られる場合があるだけでなく、その構造も複雑であるため、手動での分類が困難な場合が

多い。そこで、テーマ A の延長として、TS の網羅的探索や効率的解析に機械学習が利用でき

ないか検討した。 

 一例として、不斉亜鉛錯体を触媒とするアルドール反応に着目し、AFIR 法を用いて生成物

の立体選択性を決める C-C 結合生成段階における TS を探索した。得られた 480 個の TS を

用いることで、生成物の立体選択比の実験結果を再現することはできたものの、TS の特徴を

掴むことが困難であった。そこで、各 TS 構造をヘテロ原子間距離のベクトルによって表記し、

教師なし学習（K-Means++法）を用いた構造の分類を行ったところ、反応物の接近方向毎に分

類することができ、TS の特徴を容易につかめるようになった。 

さらに、上記の検討で最も計算コストの高かった、TS の計算を回避し、触媒の構造の情報

から、その触媒能（生成物の収率や選択性）を予測することができないか検討した。Scheme 1

に示す反応物 5 から二種の生成物(6、7)を与える触媒反応に着目し、6 と 7 の収率の和と、6

と 7 の選択性過剰率を目的変数とする PLS 回帰を行った。PLS 回帰において寄与の大きかっ

た記述子に着目すると、化学的知見や量子化学計算による反応機構解析で重要度が高いと

判明していた記述子だけでなく、予想外の記述子が重要なパラメタとして浮かび上がってき

た。この PLS 回帰モデルを用いて未検討の 670 個の触媒を用いた際の収率及び選択性過剰

率の予測を行ったところ、本反応に有用な触媒として新たに 27 種を発掘することができた。 

 
Scheme 1 



 

 

３． 今後の展開 

 本研究を通して、化学分野における機械学習の効果的活用法が見えてきた。従来の化学の勘

や、量子化学計算による解析は、発光特性や触媒能といった性質に最も大きく寄与する因子を

捉えることには成功していたが、それ以外の因子の効果については捉えることが出来ていなか

った。本さきがけ研究を通して行った Eu3+発光材料と Pd 触媒の事例は、実験結果を目的変数と

した学習モデルの構築、及び、そこからの重要因子の抽出によって、今まで捉えられなかった因

子をも抽出できることを示唆している。現在、汎用的な化合物データベースの構築が行われてい

るが、本研究のような実在系材料への応用を見据えて、材料として利用されている巨大分子の

量子化学計算結果のデータベース構築が必要であると考えている。 

 また、Eu3+発光材料の事例は、量子化学計算によって直接的に計算できない量であっても、実

験データと量子化学計算結果を組み合わせた学習モデルを構築すれば、その値の予測だけで

なく、機構についても議論することが可能であることを示唆している。今回の研究では、比較的量

子化学計算の適用しやすい系をターゲットとしていたが、今後、量子化学計算の適用が難しい化

合物群・材料へ応用することで、データ駆動型の機構解析が可能になっていくことを期待してい

る。 

 

４． 自己評価 

 申請時に計画していた主テーマ「ランタノイド錯体の発光・消光経路のデータベースの作成と発

光強度を決める因子の抽出」については、機械学習を行うためのデータベースを構築した結果、

機械学習を用いなくとも最安定交差点における分子構造が予測可能であるという結論に至った。

これによって、データ駆動で新たな化学的知見を得ることに成功し、交差点の効率的探索を可能

にするという最終目標を達成することはできたが、機械学習を用いる機会がなかったため、従来

の理論計算による研究の枠の中に収まってしまったという印象が拭えなかった。 

 そこで、化学分野における機械学習の効果的利用法を模索するため、研究ターゲットを Ln3+発

光材料から、化学反応全般に広げて検討を行うこととした。そのため、研究の進め方は申請時の

計画とは大きく異なるものとなったが、この検討を通して、化学研究における様々な局面での機

械学習の効果的適用法（例えば、多数の構造の自動分類法や、触媒能の回帰モデル構築によ

る超高速触媒スクリーニングなど）を見出すことができた。特に触媒能の回帰モデル構築での知

見から、目的変数に実験結果、説明変数に量子化学計算結果を用いるモデル構築の有用性を

認識したことがきっかけで、Ln3+発光材料の二つ目のテーマである Eu3+化合物の発光量子収率

の予測モデル構築の着想を得ることができた。 

 当初の研究計画では、実験データを集めることの難しさを理由に、目的変数として量子化学計

算結果を想定していたが、この方法では、ある程度予見できる結果しか得られないのが現状で

あった。これに対し、目的変数に実験結果、説明変数に量子化学計算結果を用いる機械学習に

は、未知物質に対する高速スクリーニングを可能にするだけでなく、実験研究者・理論研究者の

どちらも気付かなかった重要因子を抽出できる可能性があることを示すことができた。この方法

は、発光材料・触媒反応の両方に対して有効であったことから、今後化学分野における機械学

習の適用法のスタンダードになっていくことが期待できる。 
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研 究 報 告 書 

「強相関第一原理電子状態計算と分光学実験データの統合によるトポロジカル物質

の理論物質設計手法創出」 

研究タイプ：通常型 

研究期間： 27 年 12 月～31 年 3 月 
研 究 者： 山地 洋平 

  

１． 研究のねらい 

 本研究課題では、多数の電子が強く相互作用することで発現する高温超伝導や強相関ト

ポロジカル絶縁体といった特異な量子力学的な相を示す物質を設計するための指針を、理

論科学、計算科学、及び実験科学を、データ科学的知見に基づいて統合し、導き出すこと

を目指しました。 

 固体中の1立法cmあたりアボガドロ数程度にも及ぶ多数の電子の振る舞いを理解するこ

とが、エレクトロニクスの礎です。単一金属元素からなる金属や合金、シリコン結晶など

のバンド絶縁体の性質の多くが、自由フェルミ粒子系に基づいて有効的に記述できること

が知られています。1920 年代のゾンマーフェルトらの研究に始まり、ランダウら東西の偉

大な物理学者によって精緻な理論が構築されてきました。その成果は、発見以来半世紀の

間謎であった超伝導現象の、機構解明を導いたバーディーン-クーパー-シュリーファー

(BCS)理論の基礎ともなりました。 

 その成功の一方、自由粒子に基づく描像では理解できない現象が 1980 年代から報告され

始めました。磁場下の清浄な半導体界面で観測された分数量子ホール効果によって、電子

間相互作用が、電子の電荷自由度が分割された奇妙な粒子、分数励起を生み出すことが明

らかになりました。さらに、BCS 理論では理解できない高温超伝導が不良導体である銅酸

化物で見つかり、電子間の相互作用が重要となる強相関電子系が一躍注目を集め始めまし

た。 

 しかしながら、その後の急速な実験科学、理論科学、そして計算科学の進展を持ってし

ても、望む性質を示す強相関電子系を実現することは困難なままです。２次元系で実現し

た分数量子ホール効果を雛形として、一般の空間次元でも強相関トポロジカル絶縁体と呼

ばれる分数励起を示す多体電子系が存在しうることが理論的に提案され、国際的な注目を

集めています。しかし、現実の物質では未だその実現が確認されていません。銅酸化物に

おける高温超伝導の発現機構についても、未だ議論が続いています。 

 本課題では、実験科学・理論科学・計算科学をデータ科学によって統合し、強相関トポ

ロジカル絶縁体の母物質として期待されるイリジウム酸化物の理論物質設計を目指しまし

た。この目的を達成するための方法論を確立すべく、これまで豊富な実験科学・理論科学・

計算科学的成果が蓄積されてきた強相関電子系の典型である高温超伝導の超伝導発現機構

の解明に挑みました。 

  

 

 



 

２． 研究成果 

（１）概要 

 強相関トポロジカル絶縁体の理論物質設計指針を目指し、実験科学・理論科学・計算科学を

データ科学によって統合した方法論を導くため、本課題では以下のように段階を踏みながら成

果を上げてきました。本研究課題では、電子が他の電子や不純物、格子欠陥によって散乱さ

れる様子を記述する、自己エネルギーと呼ばれる物理量に着目しています。自己エネルギー

を知ることで、計算科学による固体中の電子状態の記述法として標準的な密度汎関数理論の

結果がどれほど現実の強相関電子系と異なるかを知ることができます。 

 現在の計算科学的手法による自己エネルギーの記述は日進月歩ですが、それでも強相関ト

ポロジカル絶縁体の候補物質であるイリジウム酸化物や、銅酸化物高温超伝導体の、自己エ

ネルギーの高精度な記述には至っていません。そこで、i) 計算科学による『順解法』を用いた

自己エネルギー計算手法の整備、ii) 機械学習を用いた非線形逆問題解法による実験データ

からの自己エネルギー抽出、それらの成果を統合した iii) データ同化による自己エネルギーの

高精度化を推進してきました。 

 i)においては、筆者らが開発を行ってきた汎用の量子格子模型の数値解法プログラムパッケ

ージ[論文発表 1.]による強相関トポロジカル絶縁体相の研究[論文発表 3., 4., 5.]と自己エネル

ギー計算の推進[参考文献 1]、およびその入力情報となる電子状態を定義づけるハミルトニア

ンの導出のために、科研費プロジェクトとの連携による密度汎関数理論に基づくイリジウム酸

化物及び銅酸化物高温超伝導体の第一原理有効ハミルトニアンの導出に取り組んできました

[参考文献 2.]。 

 ii)においては、現状では実験データの蓄積で勝る銅酸化物高温超伝導体に着目し、実験科

学者との連携の元、ボルツマン機械を用いた機械学習[論文発表 2.]による自己エネルギーの

抽出法を構築し、超伝導状態における銅酸化物高温超伝導体の自己エネルギーを得ることに

成功しました[参考文献 3.]。高温超伝導の起源に迫る隠された自己エネルギーのピーク構造

を発見しています。 

 以上の成果を統合し、現在、i) 計算科学による知見を事前知識として ii)で得られた機械学習

手法を高精度化し、iii) データ同化手法として展開を進めています。 

 
（２）詳細 

研究テーマ A「R2Ir2O7 (R:希土類元素)の自己エネルギー導出の順解法の整備」 

強相関電子系の高精度自己エネルギー導出法として、オープンソース・ソフトウェアパッケージ

HΦのヴァージョン 2 に、物性研究所『ソフトウェア開発・高度化プロジェクト』との連携の元、動

的グリーン関数計算機能の実装を行い公開しました[参考文献 1]。また、科研費基盤研究(S)

『強相関物質設計と機能開拓-非平衡系・非周期系への挑戦-』との連携の元、密度汎関数理

論に基づく多体摂動論による有効ハミルトニアンおよび自己エネルギー導出法の適用を進め

てきました。(概要 i)に対応。) 

 

 

 



 

研究テーマ B「走査型トンネル分光法および角度分解光電子分光法の実験データからの自己

エネルギー推定」 

分光学実験データから自己エネルギーを抽出する方法論を確立するために、未だ実験データ

が多くはない R2Ir2O7 から、純良な試料および実験データが豊富な銅酸化物高温超伝導体へと

対象を修正しました。ボルツマン機械を用いた機械学習によって、特定の運動量 k およびエネ

ルギーωにおける電子状態の密度を表すスペクトル関数から自己エネルギーを再構成する方

法論を開発し、典型的な銅酸化物高温超伝導体 Bi2Sr2CaCu2O8+δの角度分解光電子分光方

の実験データに適用した。下図 a には、超伝導転移温度が 90K である Bi2Sr2CaCu2O8+δの

T=11K における、もっとも超伝導ギャップが大きな運動量 k でのスペクトル関数を示している

(□: 実験データ, ×: 推定された自己エネルギーから得られたスペクトル関数)。このデータか

ら再構成した自己エネルギー(下図 b)を解析すると、常電導成分(◯: ImΣnor)および超伝導成

分(◯: ImW)に見られるピーク構造(網掛け部分)が互いに打ち消し合い、スペクトル関数と直接

対応する全自己エネルギー(□: ImΣtot)にはその痕跡が残らないことがわかりました。さらに。

高温超伝導状態を生み出している原因がこの打ち消されたピーク構造であることを突き止めま

した[参考文献 3]。 

 
 
研究テーマ C「A の成果をフィードバックした R2Ir2O7 の自己エネルギー推定」  

順解法によって得られた電子状態(研究テーマ A の成果)を事前知識として、研究テーマ B で得

られた分光学データから自己エネルギーを推定する機械学習に取り入れ、自己エネルギー推

定を高精度化すべく、現在研究を進めています。(概要 iii)に対応。) 

研究テーマ D「分光学データから得られた自己エネルギーの解析と物質設計」 

上記、研究テーマ B ですでに述べたように、分光学データから機械学習によって推定された自

己エネルギーの解析から高温超伝導の起源に迫る成果を得ました。今後、R2Ir2O7 への自己エ

ネルギー推定の適用と物質設計へと研究を進めていきます。(概要 ii)に対応。) 



 

研究テーマ E「順解法の改良」 

前述の基盤研究(S)との連携のもと、研究テーマ B で得られた銅酸化物の自己エネルギーと順

解法の計算結果との比較およびそこからの順解法へのフィードバックを現在推進しています。 

研究テーマ F「非周期系への拡張」 

研究テーマ A および B で得られた強相関電子系に対する方法論を、材料科学の方法論へと拡

張すべく、格子欠陥や結晶粒界などの非周期環境での自己エネルギーに着目して、基盤研究

(S)における磁石材料研究およびスピントロニクスの実験研究者との連携を現在推進していま

す。 

[参考文献 1] http://issp-center-dev.github.io/HPhi/index.html 

[参考文献 2] M. Hirayama, Y. Yamaji, T. Misawa, and M. Imada, Phys. Rev. B 98, 134501(1-19) 

(2018). 

[参考文献 3] Y. Yamaji, T. Yoshida, A. Fujimori, and M. Imada, submitted. 

[参考文献 4]T. Kondo, et al., Nature 457, 296-300 (2009). 
 

 

３． 今後の展開 

 銅酸化物高温超伝導体に止まらず鉄系超伝導体や BCS 超伝導体として知られている MgB2 な

どの超伝導体にも本研究課題によって得られた自己エネルギー推定を適用し、高温超伝導の起

源の普遍性と物質固有の性質を解明していくことが期待されます。また、R2Ir2O7 を始めとするト

ポロジカル物質の設計のみならず、遍歴磁性体や希土類磁石、およびそれらの粒界・界面にお

ける電子状態へと迫る手法へと展開し、スピントロニクス材料・磁石材料の磁気異方性などの応

用上重要な性質と、電子間相互作用および局所的な原子環境との関係を明らかにし、材料特製

の制御法の開拓へと展開することも期待されます。 

 

 

４． 自己評価 

 本研究課題おける目標の達成は、後述のように重要な成果に到達したとはいえ、まだ道半ばと

言わざるを得ません。銅酸化物高温超伝導体の自己エネルギーの高精度な推定によって、高温

超伝導の起源に迫る成果を挙げたものの、当初の目的である物質設計、高温超伝導体であれ

ば転移温度の制御、さらにいえば強相関トポロジカル物質への適用が途上であるためです。 

 研究実施体制については、人材確保の問題から、当初の計画よりも人的な支援が受けられま

せんでした。研究費の順調な執行状況により十分な計算機環境が整備できたことによって、銅酸

化物高温超伝導体の自己エネルギー推定を実施することができました。 

 本研究課題で得られた機械学習手法は、これまで分光学実験法を一変させ、従来高精度な観

測が現実的ではなかった非占有状態の運動量分解のスペクトル関数、引いては自己エネルギ

ー観測を可能とするものです。従来の３つの科学と第４の科学、データ科学が融合した革新的な

手法となる可能性があり、今後順調に研究が進展していけば、国外の後追いではない独創性の

高い材料研究分野創出に貢献することが期待されます。また、当初の研究目的の通り、新たに

得られた観測データから物性を制御するための鍵となる物質パラメータを抽出し、強相関物質の

理論機能設計の可能性を拓くことが期待できます。欧米におけるマテリアルズインフォマティクス



 

が、強相関物質の取り扱いを不得手とする密度汎関数理論に基礎を置くものであることを鑑み

ても、独自性が高い研究へと進展することが予想されます。 
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図 人工知能と超高速評価を組み合わせ、次世代太陽電池材料を探索 
人工知能（機械学習）によるバーチャル材料スクリーニングと、実材料の光電変換機能を超高速に評価できる実験的スクリーニン

グを組み合わせ、有機薄膜太陽電池やペロブスカイト太陽電池といった次世代太陽電池の材料を探索します。 

 

太陽電池は持続可能なエネルギー源として最も期

待を集めており、すでにシリコンや無機化合物半導体

からなる太陽電池が実用化されています。しかし、こ

れらは価格・重量に課題があるため、次世代太陽電

池の開発が進められています。電気を流すプラスチッ

ク（有機半導体）などで作られる有機太陽電池や、ペ

ロブスカイト構造を有する有機無機ハイブリッド太陽

電池は、その候補として注目されています。しかし、こ

の有機半導体やハイブリッド材料には、ほぼ無限の分

子構造や結晶構造が考えられ、通常の合成と評価で

は開発速度に限界がありました。そこで、実験データ

を基にした人工知能（機械学習）を開発し、有機太陽

電池に適用可能な高分子構造のバーチャルスクリー

ニングを行いました。また、実際の材料を太陽電池素

子にするには、薄膜化技術や素子構造の最適化など、

多くの実験的な検証が必要であり、時間と労力を必要

とします。そこで、太陽電池性能を簡便かつ迅速に予

測できる独自の実験的スクリーニング法を用い、数百

種類もの材料の中から高性能材料の探索と高品質成

膜技術を開発しました。 

 

>>参考情報 

 論文 

1. Nishikubo, R., Saeki, A. et al., Adv. Mater.

 2017, 29, 1700047. 

2. Nagasawa, S., Saeki, A., et al., J. Phys. Ch

em. Lett. 2018, 9, 2639. 

3. Yamada, K., Saeki, A. et al., ACS Photonic

s 2018, 5, 3189 

 プレスリリース 

1. 「次世代太陽電池の材料探索時間を１０分の１以

下に短縮！～データ科学と高速評価法を使って、

次世代太陽電池の実用化を加速～」 （2016 年 8

月） 

https://www.eng.osaka-u.ac.jp/ja/dat/news/147

1835386_1.pdf 

2. 「オーロラのようなゆらめきをする温度応答溶液を

実現―イオンと分子が高温で析出する新たな特

異現象を発見―」（2017 年 4 月） 

https://www.eng.osaka-u.ac.jp/ja/dat/news/149

2644180_1.pdf 

3. 「高分子太陽電池、人工知能で性能予測～１，２

００個の実験データから有効性を実証～」（2018

年 5 月） 

https://www.eng.osaka-u.ac.jp/ja/dat/news/152

5757072_1.pdf 

4. 「２段階の熱処理で高品質のビスマス系薄膜～光

応答性能を向上、次世代太陽電池開発に期待～」

（2018 年 9 月） 

https://www.eng.osaka-u.ac.jp/ja/dat/news/153

6212173_1.pdf 


