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研究成果の概要： 

ニューラルネットワークによる新規触媒設計支援システム開発の資とすることを目的として、
触媒活性制御因子の解析システムを構築し、その妥当性を検証した。また、新規な固溶型アナ
ターゼ光触媒を穏和な条件で直接合成し、水中有機物の光触媒分解を例として、光触媒活性を
測定した。さらに、上記の解析システムを固溶型アナターゼ光触媒に応用し、実験化学者の感
覚と対比しながら、触媒設計支援システムへの展開について考察した。 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
2006 年度 1,800,000 0 1,800,000 
2007 年度 1,000,000 300,000 1,300,000 
2008 年度 700,000 210,000 910,000 

年度  
  年度  

総 計 3,500,000 510,000 4,010,000 
 
研究分野：工学 
科研費の分科・細目：プロセス工学・触媒・資源化学プロセス 
キーワード：ニューラルネットワーク、制御因子解析、触媒活性、チタニア、            
固溶型アナターゼ、光触媒   
 
１．研究開始当初の背景 
触媒設計の概念が1967年に Dowden に

よって提唱されて以降、特に1980年代に我
が国でもさかんに研究されたが、成果は各
論的なものにとどまっており、触媒設計の
方法や原理が確立された訳ではない。その
ような中で、服部と鬼頭は、人工知能に着
目して世界初の触媒設計支援エキスパート
システムを開発し、また、ニューラルネッ
トワークにより触媒性能が予測できること
を世界で始めて実証し、触媒設計支援ツー
ルとして提案した。 
 最近では、ニューラルネットワークは、

コンビナトリアル・ケミストリーの要素技
術として注目を集め、触媒設計への応用例
の報告が急激に増えてきた。しかし、その
用途はほとんどの場合に触媒組成の最適化
に限られている。服部と鬼頭は、より高度
な触媒設計のために、ニューラルネットワ
ークによって触媒性能制御因子を解析する
可能性を検討し、プロトタイプのシステム
を試作して、その有用性を実証した。 
 一方、チタニア光触媒に関しては、非常
に多くの研究が行われており、超親水性や
防汚性材料としての実用化もされている。
最近では、選択酸化反応等の合成的な応用
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が注目されているが、どのような物性の触
媒が適しているかは明確ではない。服部は
名古屋大学在職中に水を酸化剤とする穏和
な酸化反応の開発に携わり、また平野は従
来知られていない広い組成範囲のアナター
ゼ型固溶体の合成に成功し、特にアモルフ
ァスSiO2とのナノコンポジットにより非常
に高い光触媒活性が得られることを見出し
た。 
 
２．研究の目的 
 触媒活性や選択性は、触媒の成分、組成、
構造などの非常に多くの因子に複合的に依
存している。そのため、それら因子を制御
して触媒性能を最大化することはおろか、
主要な制御因子を知ることすら困難な場合
が多い。 
本研究では、前年度までに試作したプロ

トタイプの触媒性能制御因子を解明するニ
ューラルネットワーク・システムを実用的
なシステムとして構築し、アナターゼ型固
溶体触媒の最適化を例として触媒設計を試
行し、新規触媒設計支援システム開発の資
とすることを目的とする。具体的には、以
下の研究を行う。 

 
(1) ニューラルネットワークによる触媒性
能制御因子解析システムの構築 

触媒反応と触媒物性・構造に関する一連
のデータを処理して、触媒性能の主要な制
御因子を抽出し、それら因子の重みを解明
するニューラルネットワーク・システムを
構築する。すでにプロトタイプを試作した
MLP型ニューラルネットワークに関しては、
プロトタイプシステムの有効性を実証し、
また、新規解析システムの試作・検証を行
う。さらに、簡便性を高めるため、RBF型
ニューラルネットワークへの展開を図る。 
(2) アナターゼ型固溶体の合成と光触媒活
性の測定 
上記システム試用の題材として、系統的

なデータが得られやすいアナターゼ型固溶
体上での光触媒分解を取り上げ、システム
試用のための触媒活性及び構造データを測
定する。 
(3) システムの応用による高活性触媒の設
計と新規設計支援システムの概念設計 

上記２)の実験結果を１)のシステムによ
り解析し、アナターゼ型固溶体の光触媒活
性の制御因子及びそれらの重みを明らかに
し、高活性アナターゼ型固溶体触媒設計の
資とする。この結果をもとに、効率的に触
媒設計するための実験的研究を支援するニ
ューラルネットワーク・システムの概念設
計を行う。 
 
 

３．研究の方法 
本研究では、服部（触媒設計学）、鬼

頭（情報工学）、平野（無機材料化学）
の３者が、下記のように役割分担しつつ、
密接な協力のもとに、ニューラルネット
ワークによる触媒性能制御因子の解析
システムを構築し、固溶型アナターゼ光
触媒への適用を通じて、新たな触媒設計
支援システムの概念設計に至る研究を
遂行する。 
 

服部 忠（触媒設計学） 
・制御因子解析システムの検証と応用 
・触媒設計論の展開 

 
鬼頭繁治（情報工学） 
・MLP 型制御因子解析システムの試作 

と試用 
・RBF 型制御因子解析システムの試作 

 
平野正典（無機材料化学） 
・アナターゼ型固溶体触媒の合成 
・同触媒の構造および活性評価 
 

４．研究成果 
(1) ニューラルネットワークによる触媒性
能制御因子解析システムの構築 
① システムの提案・試作 

服部と鬼頭は、一連の実験結果から
主要な活性制御因子を抽出できれば、
触媒設計の強力なツールになると考え、
ニューラルネットワーク（以後、ANN）
の結合重みを利用する制御因子解析シ
ステム（以後、結合重み法）を試作し、
その可能性を検討してきた。 
使用した ANN は、入力層、中間層、出力

層の３層からなる MLP モデルである。出力

（触媒活性）に対する入力データ（制御因子）

iの寄与（Ci）を、学習済みネットワークの結

合の重みから、次式により計算した。 
       Ci = Σaij･bj 
ここで、aijと bjは入力ユニット iと中間ユニ

ット j および中間ユニット j と出力ユニット

の結合の重みである。 
 本研究では、この方法に加えて、学習済み

ネットワークの出力を個々の入力データで

偏微分した値で Ci を評価する方法（偏微分

法）を新たに提案し、結合重み法と合わせて、

その妥当性を検討した。 
 さらに、より簡便な解析のために、RBF モ

デル ANN への展開を目指し、プロトタイプ

解析システムを試作し、原理的可能性を確認

した。 
 



 

 

② 触媒データによる検証 
 上で提案した触媒活性制御因子解析シス

テムの妥当性を検証するため、つぎの４つの

触媒物性活性相関データに上記 2 つの方法を

適用した。 
・金属酸化物触媒上でのプロピレン酸化 
・希土類酸化物触媒上でのブタン酸化 
・金属触媒上でのギ酸分解 

 ・希土類酸化物触媒上でのメタン酸化 
前 2 者では、触媒活性は触媒成分の特定の物

性に対して単調に変化するのに対して、後 2
者では火山型の依存性を示すことが実験的

研究により明らかにされている。 
 一例として、金属触媒上でのギ酸分解の制

御因子の解析結果を示す。この例では、触媒

活性が金属のギ酸生成熱（ΔHf）に対して火

山型の依存性を示すことが知られている。本

研究では、真の因子の他に、最近接原子間距

離（nnd）、密度、融点をダミーの因子として

与え、提案システムが 4 つの因子から真の因

子を同定できるかを試した。その結果を表 1
に示す。 
 
表 1 各種制御因子候補の相対重要度 a（％） 
 
        ΔHf

ｂ  nndb   密度   融点 
 
結合重み法    62     9     22      7 
偏微分法      55    19     17      9 
 
a 金属触媒上でのギ酸分解。b 本文参照。 
 
ΔHfの相対重要度は、他の因子に比べて充

分に大きく、データに含まれる実験誤差と
データ数の少なさを考慮にいれれば、真の
因子の同定に成功したと言って良い。他の3
つの場合にも、同様の結果が得られた。さ
らに、制御因子が２つの場合の例として、
白金触媒上でのプロピレン酸化に対する担
体と助触媒効果の解析に適用した場合にも、
実験的研究で明らかにされた２つの主要な
因子（担体の酸強度と助触媒イオンの電気
陰性度）の同定に成功した。 
 以上のように、代表的な触媒物性活性相
関の実験データを使って、触媒活性制御因
子解析に関する結合重み法と偏微分法の妥
当性を検証することができた。 
③ モデルデータによる検証 
 上で用いた相関性は、比較的単純な系に
限られていた。そこで、複数の因子に山型
あるいは谷型の依存性を示す複雑な系への
適用性をモデルデータを用いて検討した。 

まず表２の(1)から(5)のモデル関数を用い

て２つの入力データ（X1, X2）の寄与を求め、

結果は X1の相対寄与として表中に示した。 
 (1)の線型モデルでは、２つの方法の相対寄

与は理論値（50%）に良く一致した。非線形

モデルの内、(2)と(4)は、同様に、良好な結果

を与えた。しかし、三角関数を含む(3)と(5)
では、結合重み法の相対寄与は理論値と一致

しなかった。 
 モデル(2),(4)と(3),(5)の違いをみるため、(6)
～(8)のモデルについて同様の検討を加えた。

(6),(8)は(3),(5)と同様に三角関数を含むが、出

力は 2 つの入力に単調変化する。このような

場合には、結合重み法による相対寄与は理論

値に近くなった。モデル(2)と(7)においても、

単調変化の(2)では良好な結果であったが、山

型依存性のモデル(7)では結合重み法による

相対寄与は理論値と一致しなかった。以上よ

り、山（谷）型の依存性がある場合には、結

合重み法には限界があることが明らかとな

った。 
なお、(9)のような１変数関数をモデルと

した場合には、X2としてダミーの入力デー
タを加えても、X1の相対寄与はほぼ100%に
なった。主要な制御因子が１つの場合には、
山型の依存性であっても、結合重み法が適
用できるものと考えられる。 
 
表２ モデル関数 

X1 の相対寄与

/ % 
No モデル関数 

結合 
重み法 

偏微 
分法 

(1) X1 + X2 50.7 51.2
(2) X1

2 + X2
2 50.9 50.5

(3) sin(πX1) + cos(πX2) 64.5 49.0
(4) X1

2･X2
2 48.5 50.1

(5) sin(πX1)･cos(πX2) 38.9 48.7
(6) sin(πX1/2) + cos(πX2/2) 46.3 49.8
(7) 2(X1-0.5)2 + X2

2 68.9 49.5
(8) sin(πX1/2)･cos(πX2/2) 52.1 46.3
(9) sin(πX1) 99.4 98.9
 
(2) アナターゼ型固溶体の合成と光触媒活
性の測定 
平野は、わずかな紫外線でも有効に機能す

る光触媒を開発するため、組成制御され、微
粒子ではあるが結晶性の高い酸化チタン光
触媒の水熱法による低温かつ直接的な合成
を目指した。具体的には、ジルコニウム、ス
カンジウム、ニオブなどを単独でドープした、
あるいはニオブとアルミニウムを共ドープ



 

 

したアナターゼ型酸化チタン、およびシリカ
とアナターゼ型酸化チタンとの複合微粒子
を水溶液プロセスにて直接合成し、光触媒能
と吸着能とのハイブリッド化を試み、その結
晶構造、微細構造、相安定性などの性質を明
らかにしてきた。光触媒性能に関しては、メ
チレンブルーの光分解反応活性がニオブの
ドープにより向上すること、また、大量のア
ルミニウムを共ドープすることによりさら
に向上することを見いだしている。 

本研究では、ニオブとスカンジウムを共ド
ープしたアナターゼ型チタニアに関して同
様の研究を行った。すなわち、オキシ硫酸チ
タン、塩化ニオブ、硝酸スカンジウムの混合
水溶液から、尿素の加水分解による弱塩基性
の水熱条件下 180℃において、新しいアナタ
ーゼ型の Ti1-2xNbxScxO2 結晶粒子が、x=0～
0.20 の範囲で、直接的に合成された。 

Nb と Sc を固溶したアナターゼ型酸化チ
タンの格子定数、結晶子径、バンドギャップ
は、Nb と Sc 含有量の増加に伴い徐々に増大
した。また、これらの固溶体結晶は、大気中
900℃まで安定であり、さらに高温に加熱す
ると相転移し、新しいルチル型の固溶体とな
った。ドープ量の増加に伴い、相転移開始温
度は高温側に、相転移終了温度は低温側へシ
フトした。 
これらの物性の変化の傾向は、ニオブとア

ルミを共ドープしたアナターゼ型チタニア
と同様であったが、光触媒活性に関しては、
逆の傾向を示した。すなわち、ニオブとアル
ミを共ドープした場合には、ドープ量が少な
い（x=0.05）場合にいったん活性が低下する
が、それ以上にドープ量を増すと活性が向上
し、x=0.10 以上で未ドープ試料より活性が高
くなった。これに対して、ニオブとスカンジ
ウムの共ドープでは、ドープ量が少ない場合
に活性は２倍程度に向上するが、さらにドー
プ量を増すと活性が低下し、未ドープ試料と
同程度の活性を示すにとどまった。 

 
(3) システムの応用による高活性触媒の設
計と新規設計支援システムの概念設計 
 上記(1)で構築したニューラルネットワー
ク制御因子解析システムを上記(2)のアナタ
ーゼ型固溶体光触媒に応用し、高活性光触媒
設計の資とするため、光触媒活性の制御因子
及びそれらの貢献度の解明を試みた。 
 最初に、触媒組成、調製条件、アナターゼ
型固溶体の構造特性、触媒量などの反応条件
のすべてを入力因子、メチレンブルーの１次
分解反応速度定数を出力として、上記(1)の方
法を適用した。ニューラルネットワークの学
習に関しては、leave one out 法による出力の
予測値は実測値と良く一致しており、一見妥
当なものに見えた。しかし、上記(1)の方法で
各入力因子の貢献度を解析したところ、触媒

量が負の影響を有していた。これは理論的に
明白な誤りであり、ニューラルネットワーク
が的確に学習していないことを示している。 
そこで、上記の相関を、触媒組成・調製条

件と触媒構造の相関および構造因子と触媒
活性の相関の 2 つに分けて整理することとし
た。この考え方は、触媒設計論において論理
先導型設計法と呼ばれているものに近い。そ
の結果、触媒活性は、結晶子径に負の依存性
を持ち（結晶子径が大きくなると活性は低下
する）、格子定数と触媒量には正の依存性を
持つことが示された。一方、組成・調製条件
と構造因子の関係については、結晶子径はニ
オブの濃度に正の依存性を持ち、格子定数は
ニオブ濃度に正、アルミ濃度に負の依存性を
持つことが明らかとなった。 
これらの結果のうち、ニオブ及び触媒量の

影響に関しては、実験結果および理論と良く
一致している。アルミに関しては、上記 2 つ
の相関を総合すると、アルミ濃度が増加する
と、格子定数が低下し、それに伴って活性が
低下するはずであるが、この結果は実験化学
者の感覚と一致していない。不一致の原因を
いろいろな観点から検討した結果、ニューラ
ルネットワーク触媒設計支援システムの開
発には、つぎの 2 つの課題が残されているこ
とが明らかとなった。 

第 1 は、ニューラルネットワークに学習さ
せるデータ（教師信号）の数の問題である。
上記(2)で述べたように、ニオブとアルミを共
ドープした場合には、ドープ量の増加に伴い、
いったんは活性が低下するものの、さらなる
ドープ量の増加によって活性は向上する。こ
のような谷型（あるいは山型）の変化をニュ
ーラルネットワークにより解析する場合に
は、充分なデータ数が必要であるが、今回の
解析では当該部分に 4 点有ったに過ぎない。
第 2 は、実験者の個人差の問題である。今回
使用したデータは複数年度にわたって集積
されたものであり、その間に実験者も交代し
ている。そのため、実験データの再現性は必
ずしも保証されていない。 
第 1 の問題に関してニューラルネットワー

クシステムの可能性を検討した結果、この問
題の解決には実験データの追加が不可欠で
あり、追加実験の種類と範囲を示唆する機能
をシステムに付与する必要があろうとの結
論に至った。第 2 の問題に関しては、データ
数さえ充分にあれば、品質管理の方法に人工
知能的な考え方を組み合わせることにより
解決できる可能性を見いだした。今後、これ
ら 2 つの考え方を検証し、新たな触媒設計支
援システムの概念設計・試作に展開する予定
である。 
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