
長岡技術科学大学・産学融合トップランナー養成センター・特任准教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１３１０２

若手研究

2019～2018

機械学習が拓く高効率結晶構造探索手法の開発

Development of crystal structure prediction methods using machine learning

６０７９３０９９研究者番号：

山下　智樹（Yamashita, Tomoki）

研究期間：

１８Ｋ１３４７４

年 月 日現在  ２   ５ ２８

円     3,200,000

研究成果の概要（和文）：結晶構造探索手法におけるアルゴリズムとして、新たに提案した選択型アルゴリズム
であるベイズ最適化および近年広く利用されている進化的アルゴリズムのコード開発を行い、結晶構造探索ツー
ル、CrySPYとして公開した(https://github.com/Tomoki-YAMASHITA/CrySPY)。広くユーザーに利用してもらえる
ようにCrySPYは無料で入手可能なPythonで設計し、オープンソースソフトウェアとした。また、ドキュメントお
よびチュートリアルサイトも作成しウェブ上に公開した。

研究成果の概要（英文）：We have developed crystal structure prediction methods. The code development
 of Bayesian optimization and evolutionary algorithm has done and implemented in the open source 
software, CrySPY(https://github.com/Tomoki-YAMASHITA/CrySPY). CrySPY is written in Python to be used
 widely. Moreover the document and web site are published.

研究分野：計算物理
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、オープンソースの結晶構造探索ツールであるCrySPYを公開することができた。CrySPYは機械学習
を用いた高効率な安定構造探索が可能であり、新材料設計の基盤となるツールとして誰もが利用可能である。半
年に一度の頻度でCrySPYのチュートリアルセミナーも開催しており、大学に所属する研究者や学生および企業の
研究者などの間で利用されるようになった。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
近年の計算機能力の飛躍的向上にともない、第一原理計算を軸にしたデータ駆動型材料デザ
インに関する研究が開拓され始めている。最近では、材料の組成を与えるだけで安定構造を予測
することが可能な、結晶構造探索手法が注目を集めている。材料の最も基本的な情報である結晶
構造が得られれば、種々の計算によりその性質も予測可能となることから、結晶構造探索手法は
新材料デザインの根幹を担う役割を期待されている。ランダムに構造を生成して探索を行うラ
ンダムサーチを草分けに、最近では進化的アルゴリズムを用いた結晶構造探索手法が広く利用
されている。どの手法も成功を収めてはいるものの、この分野の共通の課題は原子種および原子
数が多い複雑な系では安定構造を見つけられないことである。探索できる構造の数は数百から
千個程度までが現実的であり、安定構造を見つけるのにこれ以上の探索が必要となる複雑な系
には従来の探索手法は適用不可能であった。 
この問題を解決するため、データ科学と物性・材料科学の融合による新しい“選択型”アルゴリ
ズムの開発に着手した。選択型アルゴリズムでは、多数の構造をあらかじめ生成しておき、その
中から機械学習を用いて効率良く構造を選択して最適化していくことで、多数の候補の中から
最も安定な構造を少ない試行回数で見つけ出すことが可能となる。機械学習の手法として、ベイ
ズ最適化を用いることで、従来の手法と同程度の計算コストで数倍もの構造を扱うことができ
ることを示した。しかしながら、作成したプログラムも機能ごとにバラバラで、誰もが扱うこと
ができるようになっておらず、材料設計のためのツールとしてはまだまだ不便も多いのが現状
である。 
 
 
２．研究の目的 
（１）高効率結晶構造探索ツール、CrySPYの開発および公開 
 開発したプログラムコード群を CrySPYに統合し、ランダムサーチおよびベイズ最適化が利用
可能なオープンソースの高効率結晶構造探索ツールとして公開する。簡単な入力ファイルを準
備するだけで構造の生成および最適化、ベイズ最適化の実施や計算結果の収集まで自動的に行
えるようなシステムを構築する。プログラム言語には無料で入手出来る Pythonを用いる。また、
広くユーザーに利用してもらえるように、ドキュメントの整備も行う。 
 
（２）進化的アルゴリズムとベイズ最適化のハイブリッドアルゴリズムの開発 
 選択型アルゴリズムの特徴は、これまで実現が難しかった千個を超えるような多数の構造の
扱いのみではなく、拡張性が優れていることも挙げられる。現在最もよく利用されている進化的
アルゴリズムを開発中のベイズ最適化に組み入れることが可能で、両手法の特徴を有した、現状
で最も有望かつ効率的だと考えられるハイブリッドアルゴリズムの開発を行う。進化的アルゴ
リズムを用いて多数の構造を生成しておき、ベイズ最適化で効率的に選択することで、探索効率
の飛躍的な改善を目指す。開発した手法は CrySPY で使用できるようプログラムの整備も行う。 
 
（３）ランダム構造と最適化構造のエネルギー差予測 
 ランダムに生成される初期構造と最適化構造のエネルギー差を予測することができれば、最
適化してもエネルギーが低くならない初期構造を候補からあらかじめ排除することが可能であ
り、探索効率改善の補助として機能する。本研究では、エネルギーと構造データをあらかじめ計
算して用意しておき、ディープラーニングを利用した画像認識の技術を用いてエネルギー差の
予測モデルを構築し、精度を検証する。 
 
 
３．研究の方法 
（１）進化的アルゴリズムとベイズ最適化のハイブリッドアルゴリズムの開発 
 Si16（ユニットセル内に Si原子 16個の系）および Si32の二つの系について、ランダムサーチ、
進化的アルゴリズム、ベイズ最適化およびハイブリッドアルゴリズムを用いて安定構造の探索
効率を検証する。構造探索シミュレーションには、本研究で開発する CrySPYを用いる。エネル
ギーの評価および構造最適化には、Si において高精度で計算が可能な Stillinger-Weber ポテンシ
ャル 1)を用いる。プログラムパッケージは soiap2)を CrySPYと連携させて利用する。進化的アル
ゴリズムにおける次世代構造生成のための進化的操作は crossover および strain を使用する。ベ
イズ最適化における結晶構造の記述子は Oganovと Valleの F-fingerprint3)を用いる。 
 
（２）ランダム構造と最適化構造のエネルギー差予測 
 Si8、Si16、Ga4As4および Ga8As8の系を対象にエネルギー差をディープラーニングで学習する。
構造とエネルギーのデータは第一原理計算プログラムパッケージの Quantum ESPRESSO4)を用い
て事前に準備する。原子数が多い Si16と Ga8As8の系においては、学習データは原子数が少ない
Si8 および Ga4As4 のものをそれぞれ用いて予測モデルを作成しておき、検証のテストデータは
Si16 と Ga8As8 のものを用いる。結晶構造を三次元ボクセルデータに変換するため、Atomic 
Coordinate Voxel Descriptor （ACVD）と名付けた記述子生成手法を開発する。原子位置の座標を
中心としたガウス分布に従って原子の存在確率をボクセルデータ化する。準備したデータセッ



トと記述子を用いて、畳み込みニューラルネットワークモデルを利用してエネルギー差予測モ
デルを構築する。 
 
 
４．研究成果 
（１）高効率結晶構造探索ツール、CrySPYの開発および公開 
 探索アルゴリズムとして、ランダムサーチ、進化的アルゴリズム、ベイズ最適化および LAQA
が使用可能な結晶構造探索ツールの CrySPY を公開し（ https://github.com/Tomoki-
YAMASHITA/CrySPY）、ドキュメントの整備および複数回のバージョンアップを行なった。半年
に 1 回ほどの頻度でチュートリアルセミナーも開催しており、学生や社会人が数十名参加して
いる。当初の目的通り、広くユーザーに使用してもらえるような環境を整えることができた。 
 
 
（２）進化的アルゴリズムとベイズ最適化のハイブリッドアルゴリズムの開発 
 Si16では、各アルゴリズムにおいて 100構造の探索の探索を行い安定構造が得られたかどうか
検証し、これを何度も繰り返すことで成功率を算出した。ベイズ最適化やハイブリッドアルゴリ
ズムでは 300構造から 100構造を選択して探索した。Si32では探索が難しくなることも考慮して
300構造の探索を行なった。ベイズ最適化とハイブリッドアルゴリズムに関しては 600構造から
300構造を選択して探索を行なった。 
各アルゴリズムにおける安定構造探索の成功率を表 1に示す。Si16の系では、進化的アルゴリ
ズムの優位性が見られなかった一方で、ベイズ最適化およびハイブリッドアルゴリズムの成功
率が高い結果が得られた。原子数が比較的少ない系であったため、ランダムな構造生成で十分に
安定構造を探索できたと考えられる。進化的アルゴリズムに優位性が見られなかったのは、探索
構造数が 100 構造とそれほど多くなく、進化的操作による構造生成数が少なかったからだと考
えられる。ベイズ最適化を用いた選択型のアルゴリズムはより多くの候補の数を扱うことが可
能なので、探索効率の向上に貢献している。ハイブリッドアルゴリズムの成功率が最も高かった
のは、進化的操作による構造生成数が多く、進化的アルゴリズムとベイズ最適化の両方がうまく
機能した結果である。 

Si32の系では、ランダムサーチは成功率が悪く、相対的に進化的アルゴリズムの成功率が上が
った。原子数が多く系が複雑になると、もはやランダムな構造生成では安定構造を見つけること
が難しくなる。この系では探索数が 300構造に増加されており、進化的操作における構造生成数
も十分多くなったことから、進化的アルゴリズムの成功率がランダムサーチに比べて高くなっ
た。この系においてもハイブリッドアルゴリズムの成功率は最も高く、現状で最も効率の良い探
索アルゴリズムであると言える。 
 

表１ 各アルゴリズムにおける安定構造探索の成功率。 
アルゴリズム ランダムサーチ 進化的 

アルゴリズム 
ベイズ最適化 ハイブリッド 

アルゴリズム 
成功率（Si16） 64% 58% 70% 82% 
成功率（Si32） 46% 60% 54% 64% 

 
 
（３）ランダム構造と最適化構造のエネルギー差予測 
 結晶構造の記述子として ACVD を用い、畳み込みニューラルネットワークを利用してエネル
ギー差の予測モデルを構築した。Si8および Si16の系ではエネルギー差の平均絶対誤差はそれぞ
れ 0.20および 0.17 eV/atomという結果が得られた。Ga4As4および Ga8As8の系においてはそれぞ
れ 0.16 および 0.17 eV/atomであった。いずれも少ない原子数の系で学習して構築した予測モデ
ルを使用した結果であり、原子数が多くなっても構築した予測モデルが使用できることがわか
る。単純な系でデータを用意して学習し、予測モデルを構築することで、複雑な系においてラン
ダムに生成した初期構造が最適化によってどれくらいエネルギーが変化するかを大雑把ではあ
るが予測することができた。これらの結果より、結晶構造探索の初期構造のスクリーニングに応
用できる可能性を見出すことができた。 
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