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研究成果の概要（和文）：原子クラスターは原子数個からなるバルク・ナノ粒子とは全く異なる物性・構造を持
つ材料である。本研究では原子クラスターを原子1つとし、人工結晶の設計を行った。人工結晶を設計するとき
の課題はバインダー(原子クラスター同士を接着する)を探すことが最大の難関であるが、第一原理ハイスループ
ット計算を併用することにより酸化カリウム(K3O)クラスターが最適なバインダーであることを突き止め、六員
環構造を持つ[Cu12FeK3O]6の創出に成功した。また機械学習を使うことにより、銀原子の成長の予測にも成功し
た。本研究で得られた技術は2次元材料や触媒科学にも展開することができ、大きな進展があった。

研究成果の概要（英文）：Atomic clusters consist of a few to tens  of atoms and are found to have 
significantly different structures and properties when compared to their bulk and nanoparticle 
states. Atomic clusters are treated as building blocks for the design of artificial crystals. The 
difficulty of creating such crystals often lies upon finding suitable binders. High throughput first
 principle calculations are carried out and determine that K3O cluster acts as a good binder. As a 
result, the artificial crystal [Cu12FeK3O]6 is designed. In addition, implementation of machine 
learning unveils the growth of silver clusters where the thresholds between silver clusters, 
nanoparticles, and bulk are determined. Lastly, techniques used in this research are expanded 
towards the design of functional two- dimensional materials and towards catalysts development. 
Hence, major advancement was achieved where one's understanding of clusters is greatly expanded.

研究分野：マテリアルズインフォマティクス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
これまでの材料設計では原子1つ基本に材料設計がおこなわれてきたが、数個の原子からなる特異な物性を持つ
原子クラスターを原子1つとしてとらえることにより、材料設計の可能性が膨大に広がることを示した。さらに
ハイスループット計算や機械学習など触媒科学や2次元材料の設計につながる基盤技術も確立されたため、今後
の展開が期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
現在社会の急速な発展により、更なる機能性材料の発見が要求されている。しかし新

規材料の発見には10 年から15 年かかるのが現実問題である。そこで申請者は密度汎

関数理論を基盤に材料ビッグデータを構築し、人工知能の1 つである機械学習を導入

し新規機能性材料の設計・探索の高速化を行ってきた。特に申請者は無機材料におい

て、自然界に存在する結晶構造だけでは十分な探索空間が得られないとか考え、原子

クラスターを原子1 つととらえ周期的に配置し、人工的な結晶構造の設計を行ってき

た。原子クラスターは原子数個からなる原子の集合体でバルクやナノ粒子とは全く異

なる特性を持ち、特性は原子数と構造に強く依存する。申請者はこれまで原子クラス

ターの構造を最適化する手法の開発を第一原理計算と併用し、原子クラスターのデー

タベースの構築をしてきた。 
 
 
２．研究の目的 
人工的な結晶を網羅的に探索・設計し、新機能性人口結晶の設計を目的とする。人工

的な2 次元材料だけでなく、原子クラスターを1 次元に配列したものやヘリックス構

造にした結晶、また原子クラスターを周期的に3 次元に設計したものを対象とする。

しかしながら設計可能な人口結晶の探索空間は膨大であり、第一原理計算を用いたと

しても膨大な時間を要する。そこで本研究では人工知能の1 つである機械学習を導入

し、人工結晶の構造を決定づける「材料遺伝子(記述子)」を明らかにし、人口結晶の

設計を行う。 
 
３．研究の方法 
本研究では独自に開発するハイスループット計算により原子クラスターの安定構造、

原子クラスターを接着するバインダーの探索を行う。原子クラスターの構造探索では

独自開発したベイシンホッピン法(モンテカルロ・メトロポリス法を併用)これにより

材料探索が同時に行われるだけでなく、機械学習を使った材料設計・メカニズムの解

明につなげる。 
 
４．研究成果 
 銀クラスターの成長をデータ科学
により解明した。これまで原子クラ
スターとナノ粒子の境界の判断はあ
いまいであり、さらにナノ粒子がど
こでバルクとしての物性を持つかは
長年の大きな課題であった。そこで
銀クラスターを対象とし、データ科
学を用いて「クラスター、ナノ粒子、
バルク」の成長を解明に挑戦した(図
1 参照)。教師なし学習の適用によ
り、銀クラスターと銀ナノ粒子の境
界を突き止めただけでなく、クラス
ターとナノ粒子の中間的なセミクラ
スター領域も発見した。さらに教師
あり学習と第一原理計算を組み合わ
せることによりナノ粒子がバルクに
変化する原子数の推定に成功した。  

 

図 1 銀クラスターの成長[1] 



特筆べき成果に、銅と鉄の 2 元素
クラスターを用いた人工結晶の創造
がある。対象とした原子クラスター
はコア(鉄)シェル(銅)構造を持つ
Cu12Feクラスターを原子 1つと扱い
人工結晶を創出した。人工結晶を設
計するときの課題はバインダー(原
子クラスター同士を接着する)を探
すことが最大の難関であるが、第一
原理ハイスループット計算を併用す
ることにより酸化カリウム(K3O)ク
ラスターが最適なバインダーである
ことを突き止めた。Cu12Fe クラスタ
ーと K3O クラスターを組み合わせる
ことにより、六員環構造を持つ
[Cu12FeK3O]6 の創出に成功した。こ
の[Cu12FeK3O]6 はナノポーラス構造
を持っているため、ガス貯蔵などの
応用が期待される。 

材料組成から結晶構造の予測は材料
科学において長年の大きな不可思議で
ある。そこで結晶構造と材料組成の関係
を明らかにするためデータ科学を導入
して挑戦した。教師なし学習では原子数
が増えるにつれ結晶構造が複雑化する
ということが認識され、さらに教師あり
学習では結晶構造を決定する 8個の記述
子の特定に成功した。8 個の記述子と教
師あり学習を用いることにより、「結晶
構造から組成の組み合わせの推定」とい
う従来とは真逆のプロセスに成功した。
応用として、酸化レニウム(VI)(ReO3)構
造を持つ材料は数点しか見つかってい
ないが、この学習機を用いることによ
り、ReO3 構造を取りうる多くの未発見材
料が推定され、第一原理計算による安定
性評価と組み合わせ、多くの ReO3 構造
を取りうる未発見材料を発見した。 

グラフェンと 2次元窒化ホウ素をそれ
ぞれ 2レイヤーにした材料に対して、
各レイヤー間に原子クラスターを挟
めた人工結晶の設計に成功した。この
研究では周期表の元素を網羅的に配
置したため、挿入する元素によりグラ
フェンと 2 次元窒化ホウ素の電気特
性・磁気特性がチューニング可能とい
うことを突き止めた。同じように原子
クラスターを異なる 2 次元材料の間
に埋め込むことによりバンドギャッ
プの制御ができることも発見した
[5]。 

 
このように本研究では原子クラス

ターを原子 1 つとしてとらえることにより、多くの未発見人工結晶の設計に成功した。
また機械学習を使った原子クラスターの成長の解明や結晶構造の解明も達成された。最
後本研究で得られた。ハイスループット計算や機械学習など触媒科学や 2次元材料の設
計につながる基盤技術も確立されたため、今後の展開が期待される。 
 

 

 

 

 

図 2コア(鉄)シェル(銅)構造を持つCu12Feクラス

ターを原子 1 つと扱い人工結晶[2] 

図 3 機械学習による結晶構造の予測 [3] 

図 4 原子クラスターを埋め込んだ機能性 2 次元材

料[4] 
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