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研究成果の概要（和文）：データ駆動型アプローチから、ターゲットである水素液化温度近傍で高い磁気熱量効
果を示すHoB2を見出し、その元素置換効果も明らかとした。また作成した機械学習モデルは個々の物質に対する
予測だけでなく、モデルの解析から、作成したモデルの知見が物質探索の指針に活かせることを示した。合成し
た物質を同定するためのX線回折パターンから、不純物を複数含む試料の解析を外部結晶構造データベースと接
続し自動で行うソフトウェア開発公開を行った。またニューラルネットワークを用いることで、非線形な変化を
示す予備データの補間が精度良く行え測定中に本測定の条件検討ができるソフトウェア公開を行った。

研究成果の概要（英文）：Using a data-driven approach, we identified HoB2 as a material exhibiting 
significant magnetocaloric effects near hydrogen liquefaction temperatures. Additionally, we 
clarified the impact of elemental substitution on this material. The machine learning model we 
developed not only predicts properties of individual materials but also provides insights through 
model analysis that can guide the search for new materials. To identify synthesized materials, we 
developed and released software that automates the analysis of X-ray diffraction patterns. This 
software connects to an external crystal structure database to efficiently analyze samples 
containing multiple impurities. Moreover, we leveraged neural networks to accurately interpolate 
preliminary data exhibiting nonlinear changes. This capability allows for real-time optimization of 
measurement conditions during experiments. We have published these softwares as well.

研究分野：データ駆動型機能性材料探索

キーワード： 磁気冷凍材料　データ駆動型物質探索
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研究成果の学術的意義や社会的意義
データ駆動型の物質探索が、ただの提案にとどまらず合成および実験検証まで行い、磁気冷凍材料という機能性
材料を実際に見出すに至ることを示す例となった。機械学習モデルの知見を探索指針に活かす具体的方法と、合
成物をX線回折から自動で特定する手段、および予備データを非線形補間することで本測定をシミュレートし効
率測定行う手段を開発提示するなど、合成探索を行うユーザー側の視点からのツール開発を行い公開した。

※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 
 機能性物質の物質探索では、従来研究者のアイデアや経験に基づく指針が重要な役割を果た
してきた。一方で、近年結晶データベースの充実化と計算機の普及により、物質設計指針を第一
原理的に求めることが現実的視野に入ってきている。例えば物質材料研究機構の AtomWorks3、
デューク大などの AFLOW、カリフォルニア大の MaterialsProject は安定構造だけでも十万~数
十万の結晶構造データを公開している。また Quantum Espresso など無償・有償の第一原理計
算コードや、各種機械学習ライブラリの普及から、実験を主とする者でも一定の近似・精度下で
電子状態計算や物性予測が可能となってきた。 
 このためデータ駆動型の物質探索は予測結果が過多となってきており、予測の妥当性も不明
のまま実験による検証までを行うものは少ない。 
 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、実際の合成評価までを含めた、結晶データベースと計算によるデータ駆動型
物質開発の手法確立と、その具体的適用例としての磁気冷凍材料に適する新物質開拓を行う。 
 
 
３．研究の方法 
 効率的なスクリーニングのため、機械学習を行う。目的変数として磁気冷凍材料の性能を表す
物理量の１つである磁場下でのエントロピー変化|DS|を用い、説明変数として化合物の含有元素、
およびそれが含む個々の原子の物理量を XenonPy パッケージから得る。有望と判断した化合物
には第一原理計算による電子状態や固定スピンモーメント計算を用いたメタ磁性不安定性の評
価、そして実験により合成を試みる。物性測定後有望な物質には、部分置換効果を調べ磁気冷凍
性能の向上を図る。 
 
 
４．研究成果 
(1). 磁気冷凍材料 HoB2の発見と部分元素置換： 
 データ駆動型の磁気冷凍に適する材料の物質探索を行うために、磁性体データおよび磁気冷
凍材料に欠かせない磁気熱量効果指標として、磁場下でのエントロピー変化の大きさのデータ
収集を行った。スクリーニングとして収集したデータをもとに、物質の組成を入力として、磁気
エントロピー変化の大きさに対する教師あり学習を行い、機械学習モデルを作成した。次に作成
したモデルを用いて磁場下でのエントロピー変化の大きさが未報告な磁性体約 800 に対し、モ
デルによる予測を行い、所望の転移温度の範囲に含まれる、毒性元素を含まない、安定、予測値
が比較的高いという基準でスクリーニングを行い合成候補を選出した。 
 候補に上がった物質を実際に合成し、磁化や
比熱などの測定を行い候補物質が示すエント
ロピー変化の大きさを実験的に求めたところ、
候補物質 HoB2が、5 T の磁場を用いた場合 15 
K で 40 J/kg・K と巨大なエントロピー変化を
示すことを見出した。これは水素の液化温度
(約 20 K)近傍ではバルク材料で最大クラス
で、水素の液化や液化した水素の低温保持な
どに有用と考えられる。 
 さらに部分置換効果を実験的に調べ、Ho を
一部 Dy または Gd で置換した場合、エントロ
ピー変化が大きくなる温度を部分置換により制
御しうることや、エントロピー変化の温度依存
性が変化しより広い温度範囲をある程度のエ
ントロピー変化量を保ちつつカバーしうるこ
とを報告した。 
 
(2). 合成物質の X線回折パターンを用いた自動同定ソフトウェアの開発： 
 データ駆動型物質探索で候補物質を実際に合成する上でまっさきにボトルネックとなるのが、
合成初期は文献に依ったとしても合成に最適な条件は不明で、すぐさま単相が得られることは
非常に少ない点である。その際不純物相の特定が重要となる。このため結晶構造データベースを
用いて、あり得る候補の X線回折パターンを網羅的に取得・計算し、スペクトル類似度と python
ベースに公開されている Rietveld 解析を組み合わせることで、複数不純物相を含む場合でもそ
の相の同定と質量比を算出するソフトウェア XERUS(X-ray Estimation and Refinement Using 
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図 1 磁気冷凍材料の磁気エントロピー変化量
とピーク温度。既知の物質データ(白抜き赤丸)
をもとに HoB2を見出した。 



Similarity)を開発公開した。この XERUS
は、その他同時期に公開されているニュ
ーラルネットワークを用いた相の分類
に比べると同程度の精度(ベンチマーク
データでの正答率約 9 割)で、かつ対象と
する元素種がより広範で、かつ学習コス
トが抑えられる利点がある。このツール
が、単相の目的物質を合成する上で適す
る条件を試行錯誤するのに有用である
と示した。 
 
 
(3). 機械学習を用いた非線形補間による、予備データや過去文献値の物質探索への有効活用： 
 目的の物理量である磁気エントロピーは材料の温度と磁場に大きく依存し、その評価には一
連の磁化測定と Maxwell の関係式に基づく算出がしばしば用いられる。この Maxwell の関係式
は測定した磁化の微分・積分を含むため、特に本研究のターゲットに含まれる、試料の磁化が温
度と磁場で急峻に変化する一次転移の磁性体では、磁気エントロピー評価には適切な温度・磁場
測定ステップの設定を要する。従来はそのステップは試行錯誤により設定されていた。我々はデ
ータ点の粗い予備データまたは
先行研究や文献などを学習した
全結合フィードフォワード型の
比較的単純なニューラルネット
ワークモデルが、学習範囲での温
度・磁場測定ステップを変えた際
に期待される非線形な磁化の補
間を精度良くかつ高速で行うこ
とができ、それに従い算出される
磁気エントロピーに与える影響
をシミュレートできることを見
出した。学習は市販の PC で数分
で終わるため測定中に次の測定
計画をたてることが可能で、この
仕組みを公開した。 
 
 
(4). 作成した機械学習モデルの知見を活かした物質探索指針の抽出： 
 成果 1 で構築した磁気冷凍材料に対する機械学習モデルは、組成を入力すると物性予測値を
出力するが、モデルがデータをどう理解しているかは不明であった。その見通しを改良するため、
Shapley Additive exPlanations (SHAP)を
用いた解析を行った。これは各エントリ
ーの予測値に対する個々の記述子の貢献
度を算出することができる。組成記述子
を用いた今回の場合、この SHAP解析に
より、モデルの理解を可視化し、高いタ
ーゲット値(磁気エントロピー変化量)を
達成するために有利な元素の組み合わせ
が得られる。すなわち機械学習モデルの
知見を活かし、次なる物質探索の指針が
得られることを示した。 
 
 

図 2 XERUS概念図。XRDデータを inputとし、候補
となる相の組み合わせを outputとして得る。 

図 3 予備測定データのニューラルネットワーク学習を用い
た測定シミュレートの概念図。 

図 4 データ駆動型物質探索の従来型アプローチ(上)と
SHAP解析を用いた機械学習モデルの活用(下) 
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