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基本的に、実験や計算で得られる数値データが必要な
い（材料探索方針の設定。具体的材料を絞り込むには
数値データは必要。）

新技術の特徴

数値データではなく、科学法則という知識データを利用

科学法則を分野横断的に用いることを可能にする、ネッ
トワーク型の知識データベースと知識探索システム



1）科学法則を分野横断的に用いる材料探索
（マテリアルキュレーションⓇ）とは

機械学習との違い
科学法則を分野横断的に用いる狙いと方法

2）科学法則を元にした実際の例
考え方のわかる例
実際に適用した例

3）物性間関係性のデータベース化と探索

プレゼンの構成



A B C D ・ ・ ・ Z
#1 2 1 5 7 ・ ・ ・ 4
#2 3 4 6 2 ・ ・ ・ 5
#3 5 7 1 3 ・ ・ ・ 4
#4 6 2 6 4 ・ ・ ・ 6
・ ・ ・ ・ ・ ・ ・ ・ ・

A、B、C、DとZとの間にどのような相関？

機械学習がやっていること

(A＋2C) vs. Z

人間が見てもぱっとはわからないが、
コンピュータは見つけるのが得意

数値データの間のパターンを見つける

最適化の強力なツール

機械学習とマテリアルキュレーションⓇとの違い



科学法則を分野横断的に用いて発見されたと推測される
他の研究者の事例：固体燃料電池正極用カーボンアロイ触媒

カーボンアロイ触媒：炭素と窒素のみからなり、貴金属を全く含まない
触媒で、従来の白金触媒を置換（群馬大学の尾崎教授による発見）

既に、固体高分子形燃料電池の電極材料として日清紡が実用化し、
Ballard Power Systems Inc.（Ballard社：カナダ・ブリティッシュコロンビ
ア州）のポータブル燃料電池に採用されている。

燃料電池正極用触
媒（白金をカーボン
に担持したもの）：如
何に触媒の白金含

有量を減らすか

有機合成用触媒：
カーボンをアンモニ
アとともに高温で熱
処理すると触媒能

がある
C, Nのみか
らなる触媒

「白金量を如何に減らすか」という研究のデータからは決して発見されない

尾崎教授は有機合成の専門

反応としては同じ



従来の探索領域

原理的探索空間

燃料電池用含Pt
触媒

炭素と窒素のみから
なるカーボンアロイ
触媒

有機化学専門の尾崎教授による金属を全く含まない燃料電池用触媒
の発見

局所最適点

最適点

機械学習の
探索範囲

Pt・貴金属の種類・量
を減らすには？

仮説生成

有機化学分野における
同じ素反応の触媒は？

科学法則：この近
辺を探すと良い（当

たりをつける）、
データが無いと数

値は出せない

数十個のパラメータ

数
十

個
の

パ
ラ

メ
ー

タ

パラメータ数値の
ある範囲で最適化



探索用に入力された多く
のパラメータから成る空間

従来の探索
領域

この近辺を
絨毯爆撃局所最適点

探索用に入力されたパラメータは限られる
（思いつかない、数値データが無い）

機械学習・ベイズ最適化
などは、絨毯爆撃を効率
的に行うツール

マテリアル
キュレーション

マテリアル
キュレーション

科学法則を分野横断的に用いる材料探索（マテリアルキュ
レーションⓇ）の狙いと方法：

探索用に入力されない領域に、科学法則を頼りに探索空
間を広げる



・多量のデータ
・統計計算

インフォマティクス
（枚挙的帰納法）

対象とする系について多量のデータが無く、
かつ、データ作製が容易ではない

・例１）仕事関数に対する組成の影響
・例２）エピタキシャルアルミナ膜の成長

・科学的原理
・データの組み合わせ

キュレーション
（仮説的推論）

機械学習的インフォマティクスとの違い

相関関係 因果関係

モデル化



0)・自分のいる（供給側の）視点から離れる
・現状から少し組成や成分を変えるというような、
改良改善の発想から離れる
・自分の専門を離れる

I)ユーザーは、最終的に何を望んでいるのか？

II)その最終目的を達するために
必要な要件を、科学的原理の
観点から記述

II)記述した観点を満たす方法として、原理的に考えられる
ものを列挙
（役立つブレインストーミング法：現状で使用されている方
法が使われている科学的理由を考え、別の方法でその科
学的理由を満たす方法が無いかを考える）

III)列挙した方法を、一つずつ検証

IV)最終目的を達する新しい解

マテリアルキュレーション手順

広範な分野にわたる
物理法則などの知識
データベース

数値などのデータベー
ス、インフォマティクス

マテリアル
キュレーション
支援システム



金属酸化物の生成エンタルピーとバンドギャップ

α

A原子 O原子

結合
→分子

反結合
性軌道

α

β

分子軌道

結合性
軌道

HOMO-LUMO
ギャップ

伝導帯

価電子帯バンド
ギャップ

原子が非常にたく
さん結合＝固体

分子の生成エンタルピー
＝(α＋β)＋β＝α＋2β
＝HOMO-LUMOギャップ

固体の生成エンタルピー
～ バンドギャップ

科学原理を元にした考え方の例
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金属酸化物の生成エンタルピーとバンドギャップ
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価数が異なる
酸化物に対し、
価数をそろえる



有機化合物の場合

α

A原子 O原子

結合
→分子

反結合
性軌道

α

β

分子軌道

結合性
軌道

HOMO-LUMO
ギャップ

伝導帯

価電子帯バンド
ギャップ

原子が非常にたく
さん結合＝固体

分子の生成エンタルピー
＝(α＋β)＋β＝α＋2β
＝HOMO-LUMOギャップ

固体の生成エンタルピー
～ バンドギャップ

有機物の場合、分子の生成エンタルピーは、HOMO-LUMO
形成に関与しない結合の生成エンタルピーが含まれている。
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有機物における分子HOMO-LUMPギャップとバンドギャップ

Optical Materials 58 (2016) 51-60

Band gap = HOMO-LUMO の線

Band gap が小さめ



電気化学：
標準酸化還元電位：E°
標準ギブスエネルギーの変化：ΔG°

E°＝−ΔG°/nF

n: 価数, F: ファラデー定数 = 9.65×104 C/mol

生成エンタルピーと酸化還元電位

酸化銀電池：公称電圧 1.55 V

SR**

標準酸化還元電位と電池反応
+: Ag2O + H2O + 2e- → 2Ag + 2OH- ： 0.342 V
-: Zn + 2OH- → ZnO + H2O +2e- ：-1.260 V
total: Ag2O + Zn → 2Ag + ZnO 1.602 V
（Znの酸化 & Ag2Oの還元）



生成エンタルピーからの酸化還元電位の計算

価数 kJ/mol kJ/mol-O kJ/mol-M
ZnO 2 350.5 350.5 350.5
Ag2O 1 31.1 31.1 15.55

E°= −ΔG°/nF ～ −ΔH°/nF
= (350.5 −31.1)[kJ/mol] /(2*9.65×104 [C/mol])
= 3.310/2 [V]
= 1.655 [V]

Gibbs energy: ΔG°≠ Enthalpy ΔH°
~ Enthalpy ΔH°

Cf. 公称電圧： 1.55 V
標準酸化還元電位から計算： 1.602 V



イオン電池の起電力

リチウムイオン電池

Li + MO2 ⇌ LiMO2 (M= Ti, V, Mn, Co, Ni, Zn) 

反応の極限、100％反応が左から右に起こる場合のギブス
生成エネルギー：－ΔG

エントロピー項は十分小さい → 反応に関与する物質の

トータルエネルギーを第一原理計算で計算して、その差を
－ΔHとして、E°～−ΔH°/nF の式から、リチウムイオン電
池の起電力が概算できる。

M Ti V Mn Co Ni Cu Zn

起電力 2.36 3.03 3.35 3.97 3.14 3.88 4.63

Computational Materials Science, 8 (1997) 161-169.



一方の電極がA，もう一方の電極が
AにBが固溶したA(B)
電極反応
A → A＋＋e- ： A(B) → A＋＋e-
二つの酸化還元電位の差ΔEは，
A→A(B)の反応のギブスエネルギー
変化ΔGを用いて計算できる。

A A（B)

どちらからAが
溶け出すか？

酸化還元電位のデータが無いような合金の
酸化還元電位を予測する

合金化したら酸化しやすくなる？
酸化しにくくなる？

A
B

A(B)

A+ + e-

ΔE1 ΔE2

-ΔG°



合金化の反応はエネルギーが安定化する場合のみに
起こる（ΔG°が負）。

→合金が安定な場合は合金化すると必ずイオン化しに
くくなると言える。

・合金が安定かどうか（酸化還元
電位の定性的変化）
→ 状態図

・どの程度、酸化還元電位が変
化するか
→ 合金化のΔG°（~ ΔH°）

A
B

A(B)

A+ + e-

ΔE1 ΔE2

-ΔG°



酸化物生成エンタルピーと酸素吸着エネルギー

A金属 酸素分子 金属酸化物

酸化物生成エンタルピー

金属上への酸素吸着エネルギー

A金属 酸素分子
酸素吸着
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酸素の吸着エネルギーHads (kJ/mol-O)を 酸化物の
生成エンタルピー H(form) (kJmol-M) から下式によって
見積もる

Hads (kJ/mol-O)= 0.715 x Hform (kJmol-M) + 234 

J. Vac. Sci. Technol. A 32, 021102 (2014).



伝導帯

価電子帯バンドギャップ

固体

バンドギャップを超えるエネルギーを
持った電子は、熱的に伝導帯に励

起されている

バンドギャップが小さい
半導体には、伝導帯に
電子がいる

電気が流れる

電子のエネルギー分布：

理想気体分子のエネル
ギー分布と同じ：ボルツ
マン分布

バンドギャップの大きさと電気伝導率



バンドギャップの大きさと電気伝導率
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電気が良く流れる
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伝導帯

価電子帯バンドギャップ

固体

価電子帯の電子は、バン
ドギャップを超えるエネル
ギーの光を吸収して伝導

帯に励起される

バンドギャップが大きい
半導体は、波長の短い
光のみ吸収。バンド
ギャップが小さい半導体
はほとんどすべての波長
の光を吸収→赤～黒っ
ぽい。

電子のエネルギー分布

バンドギャップの大きさと色（光学スペクトル）



酸化銅(I)Cu2O
バンドギャップ2.2eV 

酸化銅(II)CuO
バンドギャップ1.2eV

写真はWikipediaから

Fe2O3: 2.2eVCdO: 2.18eV

WO3: 2.7eV

PbO: 2.8eV

https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%83%95%E3%82%A1%E3%82%A4%E3%83%AB:CopperIoxide.jpg
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%83%95%E3%82%A1%E3%82%A4%E3%83%AB:CopperIIoxide.jpg
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%83%95%E3%82%A1%E3%82%A4%E3%83%AB:Oxid_kademnat%C3%BD.JPG
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%83%95%E3%82%A1%E3%82%A4%E3%83%AB:TungstenOxideSmall.jpg
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%83%95%E3%82%A1%E3%82%A4%E3%83%AB:Oxid_olovnat%C3%BD.JPG


生成エンタ
ルピー

HOMO-LUMO
ギャップ

バンドギャップ

吸着エネルギー

ギブスエネ
ルギー

酸化還元電位

電気伝
導率

光吸収/透過率
（光学スペクトル）

物性間の関係図：物質の性質を表す特性（数値が入って
いるわけではない）の間の関係を表すネットワーク図

E°＝−ΔG°/nF

酸素吸着エネルギー
(kJ/mol-O) ∝ 酸化物生
成エンタルピー(kJmol-M) 

分子の生成エンタルピー
＝HOMO-LUMOギャップ



表面項

バルク項

ビッカース硬度

結合ポテン
シャル深さ

表面偏析
の有無

フェルミレベ
ルの深さ

仕事関数

表面ダイポール

組成

引張り強さ

表面電荷分布

表面組成

バルク組成

遷移金属炭化物
なら比例関係

超塑性を示さ
ない物質なら

・・・ ：実測が可能な物理量

硬さからデバイス特性を推測する

表面物理

固体物理 材料力学

表面熱力学

化学結合論

ショットキー
バリア高さ

デバイス
動作電圧

消費電力

J. Vac. Sci. Technol. A32, 061403 (2014)

実際に適用した例



熱電材料で言われるトレードオフは避けられる

熱電材料の性能 Ζ=S2σ/κ

ゼーベック係数 S 電気伝導率 σ 熱伝導率 κ

電子熱
伝導率

電子の有効質量

フェルミ
分布関数

移動度

温度による電位差
キャリア
密度

電子状態
密度

格子熱
伝導率

フォノン散乱

トレードオフと
言われる理由

トレードオフを
避ける制御
ルート

電気伝導率の周りを探索した場合の結果の模式図

2014年秋応用物理学会発表



数か月実験してようやく一つの系の実験データが取れる
→系を変えて実験してうまく行く系を見つけるのは非現実的
→予測してできるだけ実験を減らす

Ti

Nb film

Nb

Ti film

系に依らない、一般的な現象の予測方法の開発
→ 他の研究者も利用できるソフトとして公開

Si

Au 30〜50 nm

250℃ 2-3 min.
Si

Cu
Ta

550℃

薄膜における下地元素の表面偏析の予測



NbTi

CuNb

CuNb

Ti Nb

Cu Ti

Cu Ti

Cu

Ti

Ti

Cu

Nb

Nb

intermetallic
compound

bulk phase
diagram alloy(soluble) phase separation

偏析の有無は基板と膜の元素の組み合わせ
に依存

金属間
化合物 合金（固溶） 相分離

バルク
状態図



偏析の有無をどうやって予測するか？

基板

粒界

膜 基板

？

膜 基板

どちらがエネルギー的に安定か？

吸着エネルギーの大小を見積もる

基板元素が偏析するかどうか？

膜 基板

M.Yoshitake, Y.Aparna and K.Yoshihara, J. 
Vac. Sci. Technol., A 19, 2001, pp. 1432-1437.



吸着エネルギーの推定：Miedemaによる半経験的方法
（非常に基本的な物理量だけから推定できる）

ΔHad(AonB)＝－F*γ(B)*SB＋(1－F)*γ(A)*SA＋F*ΔHsol(AinB)－ΔHvap(A)

B

B

A

A

ΔHad(AonB)

B

A

Aの表面積 ：（Bと接触していない面積）
Bの表面積変化：－（Aとの接触面積）
界面エネルギー：混合エンタルピーのA-B接触面積分

気体状の原子A：Aの表面積分の表面エネルギー＝
ΔHvap(A)



実験結果vs予測

film substrate on film
on

substrate
prediction experiment

Al Ti 345 365 NO NO
Ti Al 384 270 YES YES
Al Cr 253 305 NO NO
Cr Al 377 270 YES YES
Ti Cr 295 305 (NO) NO
Cr Ti 410 365 YES YES
Al Cu 243 365 NO NO
Cu Al 332 270 YES NO
Ti Cu 300 265 YES YES
Cu Ti 385 365 YES YES
Cu Ni 303 340 NO NO
Al Nb 494 582 NO NO
Nb Al 415 270 YES YES
Ti Nb 533 582 NO NO
Nb Ti 410 365 YES YES
Nb Cr 330 305 YES NO
Cu Nb 511 582 NO YES
Nb Cu 320 265 YES NO
Zr Al 390 270 YES YES
Zr Ti 357 365 (NO) YES
Zr Cr 290 305 NO YES
Zr Cu 310 265 YES YES
Zr Nb 527 582 NO NO
Cu Fe 250 315 NO NO
Fe Cu 285 265 YES YES
Nb Fe 345 315 YES YES
Zr Fe 310 315 (NO) YES

adsorption energy of
substrate atom (kJ/mol)

27通りのうち、不一致は
5通りのみ

実際には、吸着エネル
ギーには結晶方位依存
性などがあるはず。
→大体の予想をするに

は、簡単なパラメータの
のみからかなり良い一致



結果が図示される

表面偏析の予測：http://surfseg.nims.go.jp/

現実的な組合せ
～5000通り予測



金属終端
A-M結合

酸素終端
O-M結合

どちらの界面結合になるかが重要

A O

M

AxOy

M金属

酸化物

M

AxOy

M

AxOy

OR

伝導帯

価電子帯

ここまで、金
属の電子が
詰まっている

金属の電子を半導体の伝導帯
へ励起＝デバイスの動作電圧
（低電圧＝省電力）

界面結合に依って
この値が異なる

濡れ性

AxOy AxOy

金属終端
A-M結合

酸素終端
O-M結合

M M

濡れ性低い 濡れ性高い

金属‐酸化物界面の結合予測



化学平衡式（純金属）

Chemical equation： M-Al-O + O2 ⇌ M-O-Al-O

Equilibrium constant：

K=exp(-ΔG/RT): M-Al, M-O: binding energy

2

1

2 )()(

)(

OpOAMa

OAOMa
K






2

1

界面形成時の酸素分圧の影響を無視すると、M-Alの結合
エネルギーとM-Oの結合エネルギーとの大小で、平衡が決
まる。

どうやって、M-A、M-O結合エネルギーを見積もるか？
→Miedemaの吸着エネルギーと酸素の吸着エネルギー（酸
化物の生成エンタルピーと良い相関がある）の値を使う



M-Al結合エネルギーの近似値
方法１）金属M上へのAlの吸着エネルギー＝X1
方法２）（金属M上へのAlの吸着エネルギー）－（金
属M上へのMの吸着エネルギー）＝X2

M-O結合エネルギーの近似値
方法１）金属M上への酸素の吸着エネルギー＝Y1
方法２）（金属M上への酸素の吸着エネルギー ）－
（酸素分子の解離エネルギー）/2＝Y2

X1とY1、
X2とY2
を比較

酸素で結合アルミで結合
界面結合は条件依存

X1>Y1
かつ
X2>Y2

X1<Y1
かつ
X2<Y2



純金属M-アルミナ界面で予想される界面結合（界面
終端元素）

(AlonM)
(AlonM)-
(MonM)

(OonM)
(OonM)-

1/2O2

Ti 384 21 908.96 662.43 ＜ O O
V 400 -1 788.34 541.8 ＜ O O
Cr 377 74 641.44 394.91 ＜ O O
Fe 392 76 528.65 282.12 ＜ O O
Co 408 73 446.36 199.82 ＜ O O
Ni 407 67 409 162.46 ＜ O O
Cu 332 67 346.47 99.93 ＜ O O
Nb 409 -173 913.07 666.54 ＜ O O
Rh 447 12 356.62 110.09 ～ Al, O
Pd 413 130 295.06 48.53 ＞ Al
Ag 280 58 242.69 -3.85 ＞ Al Al, O
Ir 474 -61 429.98 183.45 ～ Al, O
Pt 450 2 329.31 82.77 ～ Al, O

文献の実
験結果

予想される
界面終端
元素

M

M-Alと
M-Oの
大小関
係

M-Al結合エネルギー
(kJ/mol-M)

M-O結合エネルギー
（kJ/mol-O)

J. Vac. Sci. Technol. A 32, 021102 (2014)

X1 X2 Y2Y1



純金属‐酸化物界面

合金‐酸化物界面

界面結合の予測：http://interchembond.nims.go.jp/

白玉＝酸素原子
を介して結合
Cu-Cu-O-Al-O-Al---

青玉＝アルミ原子を
介して結合
Cu(Al)-Al-O-Al-O-Al--



http://mits.nims.go.jp/

界面結合予測システム

金属偏析予測システム



吸着エネルギー

化合物生成
エンタルピー

ビッカース硬度

電気伝導率

フェルミレベル近
傍の状態密度

フェルミエネルギー

光吸収スペ
クトル

仕事関数

光電子スペ
クトル

拡散係数

バンドギャップ 誘電率

磁化率

・・・

・・・

様々な物性の間の関係を、科学法則に基づいて関連付け、
コンピュータがその関係性を使ってデータ検索・補間

どの物性値があれば、別のどの物性値が推測できるか

関係性のデータベース化と探索



Choose search type

◎ search properties around (M)

within (n) connections

◎ path between (A) and (B)
○ shortest
○ within (i) connections
○ all paths

N

A E
M

G

D

K

B
F

L

C

H

3

探索の基本的な種類：２つ

・物性Mの周辺の関係性
Mが別のどんな物性の影響を

受けているか？

・物性Aと物性Bとの関係性
Aの値を大きくしようと材料を変

えたら、思いがけずBの値が変化
してしまった、どうして？

N

A E
MG

D

K

B
F

L

C

H



Relations among various 
properties Database 

of the 
relations

Graph representation 
of the relations

- Search on presence or 
absence of relation
- Search on the manner 
of relation 

Adsorption 
energy

Formation 
enthalpy

Vickers hardness

Electric 
conductivity

Density of states 
near the Fermi level

Fermi 
energy

Adsorption 
spectra

Work 
function

Photoelectron 
spectra

Diffusion 
coefficient

Band gap
Dielectric 
constant

magnetic 
susceptibility

・・・

・・・

≡

Represented as sets of 
relations between two 
properties

<関係性の入力側>

<関係性探索側（ユーザー）>

Answer based 
on graph theory

Query

①

②

③

④

表面と真空, 61 (2018) 200–205.

物性間関係性探索システム：2017年春応用物理学会でデモ

吉武
が手
入力



Relations among various 
properties

Database of 
the relations

Graph representation 
of the relations

- Search on presence or 
absence of relation
- Search on the manner of 
relation 

Adsorption 
energy

Formation 
enthalpy

Vickers hardness

Electric 
conductivity

Density of states 
near the Fermi level

Fermi 
energy

Adsorption 
spectra

Work 
function

Photoelectron 
spectra

Diffusion 
coefficient

Band gap
Dielectric 
constant

magnetic 
susceptibility

・・・

・・・

≡

Represented as sets of 
relations between two 
properties

<関係性の入力側>

<関係性探索側（ユーザー）>

Answer based 
on graph theory

Query

①

②

③

④

マテリアルキュレーション®支援システム（プロトタイプ）
2019年春応用物理学会で発表（共同研究：富士通/富士通総研）

文書

関係性半
自動抽出

もっと広く多くの分野
から関係性を抽出

するために

自然言語処理

Journal of Surface Analysis, 2020, accepted.



マテリアルキュレーション支援システム 起動画面

N

A E
MG

D

K

B
F

L

C

H
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M
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D

K

B
F

L
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H

マテリアルキュレーション支援システム
体験会（2019年2月）



分極率 降伏強度

材料力学
（機械的性
質）

電気的性質



引張強さ

熱伝導率

粘度



引張強さ

熱伝導率

物性同士をつなぐ線をクリックすると、そのつながりが記載
された書籍名と、つながりを抽出した文章が表示される



現状：プロトタイプなので、①用いているサーバーの性能
が低い、②デモ用の通信回線に制限がある、などの理由
により、読み込ませた文献は9冊だけで、抽出された物性
は約2000個のみ。

まだ、実用に耐えるだけの規模のデータベースではない。
商用化へ踏み出せれば、ピックアップ済みの文献200冊

以上を読み込ませ、大量の（自然言語データ）処理により、
同義語などの整理も可能になり、抽出される物性の数も
増え、十分なつながりが得られる。

同時に、自然言語処理の技術も向上中。
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