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研究成果の概要（和文）：マテリアルズインフォマティクスを用い合理的な材料探索を可能にするために、多数
の合成実験を並列して実行するための技術開発、獲得したデータから全く未知の物質であってもその合成条件を
予測する技術、並びに予測結果をフィードバックし逐次予測モデルを改善する技術を開拓し、一連の材料探索の
流れを構築した。具体的には、約24万件を対象とした酸化物の合成条件空間のうち1000件程度を学習データと
し、低ランク性を仮定したテンソル分解法を適用し、未実験の合成条件に対してその合成成否を予測する推薦シ
ステムを構築し、その予測精度の検証を行った。その結果、新し材料探索の流れを構築することができたと考え
ている。

研究成果の概要（英文）：We developed methodologies on parallel synthesis experiments, a synthesis 
predictor of unexperimented materials, and a feeding back model of synthesis process. They are 
expected to support rational materials design from the machine learning technique. We constructed a 
recommender system that predicts the successful or unsuccessful synthesis conditions for 
unexperimented compounds by applying the tensor decomposition method under the low rank assumption 
of the tensor. The training dataset was constructed with 1,000 of the 240,000 oxide synthesis 
conditions. Good prediction ability was demonstrated. These frameworks can accelerate the discovery 
of unknown materials.

研究分野：材料基礎科学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
新規材料の発見を目指して，並列合成実験により1000件規模の酸化物の合成条件データベースを作成し，テンソ
ル分解に基づいた｢推薦システム｣を構築した。 
これまで合成研究者の勘と経験に頼ってきた試行錯誤的な物質合成に、多数のデータに基づいた機械学習手法か
らの合成成功条件の推薦結果を合わせることで、より効率的に新規物質の探索を行うことが可能になる。

※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 
高イオン伝導物質は、結晶の融点よりも十分低い温度領域で同組成の液体に匹敵するイ
オン伝導度を示す潜在能力を有する。これは高・中温型燃料電池においては作動温度を大幅
に低下させること、蓄電池においては液体電解質を固体電解質に代替できる可能性を意味
している。 
すでに幾つかの高イオン伝導物質が知られており、連携研究者の菅野らは実験室レベルで
全固体リチウムイオン電池の開発に成功している。しかし、工業的に利用するためには、電
極活物質との化学的マッチング等の様々な課題が残されており、用途に応じて物質の選択
肢を持つことが重要である。 
 高イオン伝導物質の研究は 100年近い歴史を持つが、これまでに見出された物質は、膨大
な実験結果の蓄積に基づいて、あるいは偶発的に見つけられたものであり、定量的な指導原
理に基づいて開発されたものではない。固体化学の教科書として名高い A.R.West の Basic 
Solid State Chemistry, Wiley (2014)には、高イオン伝導物質が備えるべき要件が様々に記述さ
れているが、いずれも定性的であり具体的な材料探索の指針を与えるものではない。本研究
で目指すように、研究者の経験知に依存しない材料探索が可能になれば、発見効率が飛躍的
に向上するだけでなく、これまでに探索されたことのない物質群から（換言すれば経験知の
ないところから）高い機能を示す新材料を発見できる可能性もある。 
 
２．研究の目的 
 近年発展が著しい第一原理分子動力学(MD)計算を活用すると、実験データと比肩できる
精度でイオン伝導度を評価することが可能である。代表研究者は、この手法を用いて、既知
の高イオン伝導物質を解析することで多くの成果を上げてきた。しかし、第一原理 MD 計
算は、現在のように計算機の演算速度が高くなった時代でも、未だ極めてコストの高い計算
である。化合物を網羅したデータベースを構築して、その後にスクリーニングを行うような
従来法で計算探索を行うことは現実的ではない。 
 この『壁』を打ち破る可能性があるのが、本研究で目指すインフォマティックスを活用し
たアプローチである。データ科学を活用して新物質や材料機能を効率的に発現するアプロ
ーチは喧伝されているものの、実際にはデータ科学を活用しない単純スクリーニングに留
まっているものが殆どである。その主たる理由として、データ科学に基づいた効率的な新物
質や材料機能探索を一連の流れとして実施する方法論が未だ整備されていないことが挙げ
られる。本研究は、データ獲得―統計解析―検証という確固とした方法論を構築することを
目的としている。 
  
 
３．研究の方法 
 本研究では新規材料の発見のため『推薦システム』という手法を合成実験に適用し、統計
解析を前提としたデータ獲得を多数の多数の合成・解析実験によって実施し、適切な候補材
料を絞り込んだ。これらの一連の流れを達成するために、以下に述べる方法で研究を進めた。 
 推薦システムとは、Amazon社など電子商取引サイトにおいて、購入や閲覧履歴をもとに、
顧客が興味を持つ確率が高いと判断される商品を提案するシステムであり、最近のデータ
科学の成果の粋が集められている。これを材料科学の問題に適用して萌芽的な成果を上げ
たのは、本研究のメンバーが最初である。 
候補材料が既知物質である場合には、合成方法も既知であるために合成の際に特別な配
慮は必要ない。それに対して、未知物質の場合には合成手法の新規開拓が必要になる。人類
の長い歴史の中で未だ合成報告のない物質は、適切な合成手法を見つけるのが容易でなく、
系統的な多数の実験が必要になると予想される。単純スクリーニングのために系統的に多
数の実験データを得る技法は、一般にコンビナトリアル実験と呼ばれる。個別実験に比べて
多数のデータを一度に獲得するため効率的であるように喧伝されるが、真に効率が上がる
のは、対象とする物質の範囲が狭く、同一の合成条件での比較が可能な場合に限定される。
多様な無機物質を対象にした物質探索では、効率的なコンビナトリアル実験の条件を決め
るために、網羅的実験を繰り返す必要がある。 
 本研究では、合成条件に対して推薦システムを導入した。幾つかの合成手法のもと多数の
条件で並列実験を行い、合成の成功データと失敗データを蓄積し、データを統計学習の結果
に基づいて逐次的に増やすことで効率的に合成可能物質の探索を行うことが可能である。 
 並列実験には、リチウム系、ナトリウム系ともに酸化物の合成方法として一般的な固相反
応法、ゾルゲル法、錯体重合法、共沈法を利用し、合成条件や出発原料を系統的に変化させ
た。合成した試料の粉末 X線回折測定は、試料自動交換機能を備えた粉末 X線回折装置に
より連続的に評価を行った。そのプロファイルを既知の粉末 X 線回折プロファイルデータ
ベースである ICDD-PDF と自動で照合するスクリプトを作成し、目的とする物質の回折ピ



ークの有無でスコア付けを行った。対象としたのは二種類の陽イオンと酸化物イオンから
構成される三元系酸化物で、23 種類の原料から陽イオン種が異なるように 2 種類選択して
23種類の比で混合し、5種類の焼成温度で系統的に実験を行った。探索対象となる合成条件
はこれらと 4 つの合成手法の組み合わせで約 24 万通りあり、そのうち約 1600 件の実験を
行った。 
このようにして収集した実験結果を、用いた原料 2種とその混合比、および合成手法と焼
成温度の 5 軸を有する 5 階のテンソルデータとし、低ランク性の仮定を用いたテンソル分
解法の一つである Tucker分解を適用し、未実験条件の合成可能性を予測した。 
 
４．研究成果 
予測精度の評価のために行った交差検証において、標準化した予測スコアに対し合成成
功割合をプロットしたものを図 1に示す。スコアが顕著に高い(低い)部分では合成に成功(失
敗)していることがわかる。このことは、推薦システムによって予測された上位の合成条件
を試行していくことで、合成成功条件を効率的に探索できることを示している。また、今回
用いたデータ数は全探索範囲である 24万件のたった 0.6%に過ぎないが、予測結果を逐次実
験してフィードバックすることで推薦システムの予測精度は改善していくことが期待でき
る。もう一つの予測能力の検証として、学習データに全く含まれていない既知組成の合成条
件を仮想的に未知組成の合成条件とし、予測上位の合成条件を有する組成を実際に合成し、
その結果と予測スコアを比較した(図 2)。この検証方法においても、予測スコアが高い場合
は合成に成功していることがわかる。 
本研究により、並列合成実験により獲得した多数の合成条件データから機械学習手法の
一つである推薦システムを用いて、学習に用いていない未知物質であっても効率的にその
合成成功条件を予測可能であることが示された。また、本手法は合成成否だけでなく測定し
た物性値を対象に応用することも可能であり、所望の物性を持つ物質の探索にも適用でき
る可能性がある。 

 

 
 
図 1 交差検証における合成成功割合の標準化予測スコア依存性。水平点線は学習データ
における合成成功条件の割合を示す。 

 

 



 
図 2 推薦システムによる予測に基づき、上位の合成条件を有する 17の既知組成に対し、
5種の焼成温度で行った計 85の合成実験における合成成功条件および合成失敗条件の件数
の標準化予測スコア依存性。 
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