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研究成果の概要（和文）：実験とベイズ最適化を利用し固体電解質材料の導電率向上に取り組んだ。対象材料を
ZrおよびSiの一部を置換したダブルドープLiZr2P3O12とし、組成と焼成条件を組み合わせた576点の探索空間に
対して、既知データ102点を初期データとして最適条件探索を行った。その結果、ベイズ最適化を用いること
で、効率的な合成条件の探索が可能であることが確認でき、網羅探索実験のおよそ1/4の実験量で探索を終了さ
せることができた。また、LiTa2PO8の導電率改善に取り組んだ。原料の混合粉砕条件を最適化することにより、
室温で10 mS/㎝程度のLiイオン導電率を持つサンプルを合成することができた。

研究成果の概要（英文）：Experiments and Bayesian optimisation were used to improve the conductivity 
of solid electrolyte materials. The target material was double-doped LiZr2P3O12 with partial 
substitution of Zr and Si, and the search for optimum conditions was conducted using 102 known data 
points as initial data in a search space of 576 points combining composition and heating conditions.
 As a result, it was confirmed that efficient search for synthesis conditions was possible by using 
Bayesian optimisation, and the search could be completed with about a quarter of the experimental 
volume of an exhaustive search experiment. I also worked on improving the conductivity of LiTa2PO8. 
A search for factors affecting the conductivity revealed that the mixing and grinding conditions of 
the raw materials affected the Li-ion conductivity. By optimising the mixing and grinding 
conditions, LiTa2PO8 samples with a Li ion conductivity of around １m S/cm at room temperature could
 be synthesised.

研究分野： 無機材料
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究での目的は、「低コスト・省エネルギー（少ない実験回数）で高性能材料を合成する最適プロセス条件を
見出し、汎用性の高い合理的な最適条探索方法を確立する」ことであった。ものづくりの現場では、高性能材料
を合成するためのプロセスを最適化するために膨大な試作を繰り返す必要がある。これには多大な時間的、金銭
的コストが必要となる。本研究では、ベイズ最適化を用いてこのような問題の解決を目指した。本研究ではLiイ
オン蓄電池材料の最適プロセスの探索を行い、網羅的に探索した場合と比較し、約1/4のコストで発見できるこ
とを実証した。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
大型畜イオン電池は電気自動車、再生エネルギーの系統連携、スマートグリッドなどの新しい社
会インフラの実現に必須のものとして、産学による熱心な研究開発が行われている。しかし、現
行のリチウムイオン電池は可燃性の有機溶媒を用いているために安全性に対する不安を抱えて
おり、単純な大型化は困難である。その解決策として、リチウムイオン導電性セラミックスを固
体電解質とする全固体電池が提案されてきた。近年、これらの全固体電池の開発に必要な高イオ
ン伝導性無機材料の選定に、材料計算とマテリアルズ・インフォマティクスを活用する試みが活
発に行われている。マテリアルズ・インフォマティクスによって選定された材料には、未合成材
料や準安定材料が含まれており、選定された材料を実際に合成し、性能評価を確認することは容
易ではない。さらに、適切な合成や焼結体作製の最適条件を見つけるためには、膨大な時間、労
力および費用が必要であり、大量のエネルギー・資源を消費する。そのため、新規材料を開発す
る際には、スクリーニングされた多大な候補材料を合理的に最適条件で合成することが課題と
なっていた。これは、蓄電池材料探索に限らず、多くの材料工学分野における共通課題である。 
 
２．研究の目的 
合理的に最適条件で材料を合成するためには、「低コスト・省エネルギー（少ない実験回数）で
高性能材料を合成する最適プロセス条件を見出し、汎用性の高い合理的な最適条探索方法を確
立する」ことが必要である。この課題に対して、実験とベイズ推定に基づく機械学習（ベイズ最
適化）の連携によって解決を目指した。 
 
３．研究の方法 
本研究では、対象材料を全固体リチウムイオン電池の有力な固体電解質材料候補材料とした。

まず、Li 型 NASICON：LiZr2P3O12（以下、LZP と表記）材料の導電率を改善するために、Zr の一部
を Ca に、P の一部を Si に置換し、さらにそれ
らに適した焼成条件の探索を以下のように行
った。また、他の固体電解質（LiTa2PO8）の導電
率改善にも取り組んだ。 
 
（１）ベイズ最適化の活用が LZP 系材料の合成
プロセス条件探索に有効であることを検証し
た。 
Li1.45Ca0.15Zr1.85Si0.15P2.85O12(以下、LZP-CS と表
記) を図１に示す方法で作製した。9 水準の第
1焼成温度、6 水準の第 2焼成温度で作製した。
作製したサンプルの Li イオン導電率を交流イ
ンピーダンス法によって測定した。実験によっ
て得られた導電率データを用いて、ベイズ最適
化による探索のデモンストレーションを行っ
た。 
 
（２）実験値とベイズ最適化を併用して、実際に LZP-CS の最適合成条件を探索した。 
表 1 に示す探索空間において、高導電率 LZP-CS 材料の探索を行った。初期データとして、(1)
で得られたデータと既報①のデータを用い、ベイズ推定によって合成条件（組成・焼成温度）を
選択し、その条件で実際に合成して導電率を測定した。ベイズ推定による合成条件の選択と合成
実験を 30℃における導電率の向上が期待できなくなるまで繰り返した。 

 
（３）LiTa2PO8材料の導電率の改善を行った。 
導電率に影響する因子探索を行うために、合成条件の詳細な調査を行った。 
 

表 1 探索空間 

図 1 作製方法 



 
４．研究成果 
（１）プロセス条件探索に対するベイズ最適化の有用性を確認するためのデモンストレーショ
ン 
図 2 に 80，90、100％の確率で最も導電率の高いサンプルを合成する焼成条件を発見するために
必要な実験回数(合成サンプル数)を示す。これはベイズ最適化（BO）を用いた探索およびランダ
ムな探索のデモンストレーションをそれぞれ 1000 回行った結果から算出した。この図 2 から、
ベイズ最適化を用いることで最適条件を発見するために必要な合成サンプル数をおよそ 1/2 に
減らすことができることがわかる。 

 
（２）実験とベイズ最適化を用いた LZP-CS 系最適合成条件の探索 
表 1 に示した探索空間から 1 サイクルで 3 種のサンプル作製条件をベイズ推定によって選択し
合成した。13 サイクル目では、これまでに合成したサンプルよりも高い導電率を示す合成条件
が見つからなかったため、探索を終了した。サイクルを繰り返すことで、ベイズ推定による誤差
が小さくなること、および、ほとんどの実験値が予測値のエラー範囲内に収まり、ベイズ推定の
確からしさが確認できた。先行研究と合わせた探索点が計 635 点であり、先行研究および本研究
で実際に作製したサンプル数が計 138 点であることから、本研究においてのベイズ最適化によ
る材料探索の有用性を以下の式から算出した。 

(635 − 138)
635

≒ 0.78  

この計算式より、網羅的に探索をする場合と比較すると、約 78 %の実験を削減した結果となっ
た。 
 
（３）LiTa2PO8合成条件の探索 
合成条件として、原料粒度に注目した。原料粒度を種々の混合粉砕条件で調整し、固相法によっ
て LiTa2PO8を合成した。焼成は LZP-CS と同様に 2段階で行った。その結果、原料粒度によって、
第 1 焼成後の生成相および、第 2焼成後の微細組織が異なり、これらが導電率に影響を与えるこ
とが明らかとなった。さらに、原料粒度を最適化することにより室温で 10 mS/㎝程度の Li イオ
ン導電率を持つ LiTa2PO8サンプルを合成することができた。 
 
＜引用文献＞ 
① F. Hiroko, et al., RSC Advanced, 12, 30696-30703 (2022) 
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図 2 最適焼成条件を発見するのに必要な合成サンプル数 
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