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1. 緒言  新規材料の探索では、目的の物質の
結晶構造が安定であるかを判別し、その性質を
予測することが求められる。多くの元素の組み
合わせを効率よく探索するためには、結晶構造
の安定性の高速な予測が必要である。 
 結晶構造の安定性は、
その結晶構造の生成エネ
ルギーEstrと、その組成で
の最安定構造のエネルギ
ーEmin の差 ΔE により評
価される。第一原理計算
による結晶構造予測で
は、多くの競合仮想結晶
構造のエネルギー計算
を行う必要があり、計算
コストが大きい。 
 第一原理計算の計算結果を教師データとす
る機械学習によって、その安定性を高速に予測
できることが期待される。しかし現在は、競合
構造間の安定性の比較に十分な生成エネルギ
ーE の予測精度は得られていない。また、ΔE
を直接教師データとして学習した場合にも、そ
の予測は困難であった。この原因として、入力
記述子と、EまたはΔEの機械学習プロセスに
課題があると考えられる。 
 機械学習には、元素の性質を数値として表現
した元素記述子が必要である。これまでは単体
元素の物性値が広く用いられてきたが、原子半
径や電気陰性度など少数の本質的な記述子を
除けば、結晶構造中での原子の挙動と直接関係
しない記述子が多かった。一方、より本質的な、
元素記述子の作成手法として Atom2vec[1]と
いう手法が考案されている。これは、結晶構造
データベース中の数万化合物の組成比の頻度
行列を特異値分解することで、各元素の類似性
を数値化した記述子を自動的に作成する手法
である。ここから、組成以外の構造情報の頻度
行列にも同様の特異値分解を施せば、より多く
の情報を持った元素記述子が作成できると考
えた。そこで本研究では、化学組成に加え、結
晶構造中での配位多面体に着目して独自の記
述子を作成した。 
 Estr 及びΔE の予測には機械学習プログラム
への結晶構造情報の入力が必要である。これは
長らく困難であったが、最近、Xie らによって
結晶構造を原子同士の結合関係によるグラフ
構造(Crystal Graph、CG)で表現する手法が考
案された。これによりニューラルネットワーク
(NN)に結晶構造を入力することが可能となっ
た[2]。本研究では CG を入力とした NN によ
り Estr、組成を入力とした NN により Emin を
予測し、その差からΔEの予測を試みた。 
2. 方法  教師データとして使用するため、
Materials Project データベース [3]から、
128,175 化合物の化学組成と原子座標、第一原
理計算によるエネルギーのデータを取得した。

そのうち、安定(ΔE＝0)の化合物のデータは
35,746 件であった。ToposPro[4]を用いて安定
化合物の結晶構造中の各原子の配位原子及び
配位多面体のトポロジーのデータを取得した。 
 化合物中の各元素について、化学組成、配位
元素、配位多面体のトポロジーから、特異値分
解によって三種類の元素記述子を作成した。こ
れらの記述子をそれぞれ記述子 A、B、C とす
る。なお、記述子 A は Atom2vec の再現であ
り、B,C が独自の記述子である。それぞれの元
素記述子について、特異値が大きい順に 40 個
ずつを使用した。また、化学組成の特徴を元素
記述子で表現するため、各記述子の組成比に対
応する重みをかけた和を計算した。 
 結晶構造の安定性の予測のために、二種類の
機械学習モデルを作成した。一つ目は、化学組
成記述子を入力とした NN(NN-cmp)で、Emin

の予測に用いた。二つ目は、CG を入力とした
NN(NN-str)で、Estrの予測に用いた。 

NN-cmpを使用して、安定化合物の生成エネ
ルギー(Emin)の機械学習を行った。NN-cmp に
よる機械学習プログラムを 50 回実行し、その
予測精度(平均絶対誤差、MAE)の平均によっ
て、記述子による予測精度の差を比較した。比
較として、従来型の元素記述子(pymatgen[5])
による予測も行った。 
また、NN-str とNN-cmpによる予測結果の

差を用いてΔE の予測を行った。  
3. 結果・考察 Emin 予
測精度の記述子依存性
を表 1 に示すが、今回
作成した三種の記述子
を組み合わせたものが
最も高い予測精度を示
した。また、Estrと Emin

の予測の差からΔE を
予測した結果、MAE が
0.082eV という高い予
測精度を実現できた。この機械学習モデルでは
一分間に 104 程度の結晶構造の安定性を推定
することができた。 
4. 結論 本機械学習手法により、結晶構造か
らその安定性を予測することが可能となった。
これにより、安定に近い結晶構造を高速で選別
することが可能となり、新規材料探索の効率化
に繋がる。今後は、エネルギー以外の第一原理
計算データの利用や、元素記述子の改善などに
より、結晶構造の安定性をより精度良く判別で
きる機械学習プログラムの開発を目指す。 
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元素記述子 
MAE(Emin) 
(eV/atom) 

pymatgen 0.109 
記述子 A 0.053 
記述子 B 0.079 
記述子 C 0.065 
A+B+C 0.033 

Fig. 1. evaluate crystal 
structures stability from ΔE 
 

Table. 1. MAE of Emin 
prediction 
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