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１． 研究のねらい 

リチウムイオン電池(LIB)は現在、高容量化や高出力化といった性能向上に向けた様々な次

世代蓄電池の開発が、精力的に進められている。しかし必要とされる「高性能化」や「安全性向

上」といった複数の機能を同時に両立させるような新規材料を、電池の種類に応じた数だけ探し

出すには多大な時間が必要となる。材料探索スピードの加速が産業界からも強く求められてい

る。これら二次電池は正極、負極、そして電解液から成っており、各構成要素それぞれに対して

最適な材料探索の必要がある。正極および負極固体材料の探索に関してはこれまでに数多くの

報告がある一方で、Li イオン伝導を担う電解液材料は、LIB が商業的に発売されて以来現在に

至るまで同じものが使用され続けている。さらにこの唯一の電解液についても、近年開発された

新しい高電位正極材料では使用できないことが分かっている。高電位にも耐えられる新規電解

液材料の開発は、現在の LIB 開発において最も優先度の高い課題となっている。 

  このような状況の中、LIB において最も開発が遅れている電解液材料の開発を加速するため、

液体の電子状態と構造を高精度に計算できる第一原理分子動力学計算(DFT-MD)法とデータ科

学手法を組み合わせた、広範囲かつ効率的な新規材料探索手法を確立する。特に本研究では

LIB の電解液を扱うため、高耐久性や高速充電など複数の機能を同時に満たす材料開発が要

求される。これら複数の機能を電池の使用用途に応じて適切に最適化できるような手法の開発

を目指す。具体的には、（１）特定の機能向上に関与する特徴量（記述子）の多数の候補の中か

らの自動抽出、（２）特定の機能を予測した新規電解液材料の自動提案、を行うことで、上記目

的達成を目指す。 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

電解液材料探索をマテリアルズ・インフォマティクスを用いて効率的に行うためには、様々な

電解液材料のそれぞれの機能をいかに求め、そしてそれに関係する特徴量を収集するかが重

要になる。本研究テーマでは、第一原理計算を用いて電池機能と特徴量を求め、その間の関

係性をデータ科学を用いて抽出し、新たな電解液材料パラメータを見つけることを目指す。（図

１） 

データ科学を用いた電解液探索を行うために必要な学習用データベースを得るため、高精

度 DFT-MD 計算および量子化学計算による電解液データベースを構築した。DFT-MD 法は計

算コストが高いため、ベイズ最適化の手法を用いて優先的に計算する材料を選びながらデータ

を収集した。大量の計算データを集めるため、計算自動化によるハイスループット計算手法も

利用した。本研究テーマでは、これまでにリチウムイオン電池で使用されてきた典型的電解液

を優先的に計算した。 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

得られたデータベースとデータ科学手法を用いて、電解液の機能向上に関与する記述子の

自動抽出を行った。具体的には、多変数線形回帰(MLR)、LASSO、および線形回帰による全状

態探索(ES-LiR)法を用いて、溶媒分子の Li イオンに対する配位エネルギーおよび融点を予測

し、その際に相関性の高い記述子を抽出した。その結果、ES-LiR 法が最も高精度に予測が可

能なことを確認し、さらに ES-LiR 法を用いて作成したウェイトダイアグラムにより、どのような記

述子が求めたい機能に効いているかを信頼性高く示すことができることを確かめた。さらに

ES-LiR 法で得られたウェイトダイアグラムを用いることで、どの特徴量を使うとどれくらい予測

精度が向上するかを逐一調べることが可能となり、特徴量を計算（実験）するコストと、求めた

い機能の予測精度のバランスを考えた材料探索が可能になることを見出した。また、非線形回

帰手法である、ガウス過程による全状態探索(ES-GP)を本系に適用した結果、予測精度が飛

躍的に向上することを確認すると共に、特徴量抽出に関しては ES-LiR 法の方が理解しやすい

結果を与えることも分かった。 

 現在、上記知見を考慮した自動溶媒分子設計を行っており、新規電解液材料提案を目指し

た検討を行っている。 

 

（２）詳細 

研究テーマ A「蓄電池用電解液のデータベース構築」 

新規電解液探索を実現するため、まずは量子化学計算を用いた溶媒分子の計算結果を収集

し、データベース化した。具体的にはキシダ化学株式会社のカタログより、バッテリーグレード

の溶媒 103 種に関して関して単分子クラスターモデル計算(B3LYP/cc-pVDZ)を行った。さらに

Li イオンに配位した構造に関して構造最適化を行った。ここで得られた各溶媒分子の Li イオン

に対する配位エネルギー、Li-O原子間距離、Liに配位しているO原子のMulliken電荷、HOMO

および LUMO のエネルギー準位、双極子モーメント、分子体積の計算値と、さらにカタログ上の

融点、沸点、引火点、分子量、密度を集めてデータベース化した。さらに、本データベースを参

照しながら、DFT-MD 法を用いた電解液のトラジェクトリ―データベースを構築した。具体的に

は実験の密度に対応したセルを作成し、そこに Li イオンを一つ加えて DFT-MD 計算を行うこと

図 1. 電解液材料のマテリアルズ・インフォマティクス 



 

で平衡化した構造に対し、さらにNVEアンサンブルによるシミュレーションを行うことでトラジェク

トリ―を収集した。DFT-MD 計算は計算コストが高いため、ベイズ最適化の手法を量子化学計

算データベースに対して用いることにより、計算を行う順番を配位エネルギーが高くなるものか

ら優先的に行った。量子化学計算を用いたデータベースに関しては、その後の MI 手法を試す

ためにも有用であり、研究目的は達成されたが、DFT-MD 法によるデータベースに関してはま

だ 103 種全てのデータが得られていないため、未達の部分が残っている。 

 

研究テーマ B「蓄電池用電解液における特徴量抽出手法の適用」 

蓄電池用電解液材料の特性を予測する記述子を自動抽出することを目指し、上記 103 種の量

子化学計算データベースから、Li イオンの配位エネルギーと融点を予測する記述子抽出を行

った。MI 手法として多変数線形回帰(MLR), LASSO, 線形回帰による全状態探索(ES-LiR)法を

用いた機能予測を行った(図 2)。その結果、ES-LiR 法が最も精度が高いことを確認した。また、

図 3 に ES-LiR 法により得られたウェイトダイアグラムを示す。白色部はその記述子を使用して

いないことを示しており、横軸は予測精度の高いものから順に 25 種の記述子の組合せパター

ンを示す。これにより、どの記述子が抽出されたかを信頼性高く選ぶことができる。配位エネル

ギーに対しては溶媒酸素の Mulliken 電荷および Li 酸素間の距離が安定的に機能説明能力を

持つことが分かる。さらに本ウェイトダイアグラムより、11-13 番目に予測精度のよかった特徴

量の組合せに Li-O 間距離は含まれないことがわかる。これは、計算コストのかかる Li-O 間距

離という特徴量を計算しなくても、それなりに良い予測精度で欲しい物性を予測することが可能

なことを示している。ES-LiR 法を利用することで、特徴量を計算（実験）するコストと、求めたい

機能の予測精度のバランスを考えた材料探索が可能になることを見出した。 

 さらに非線形回帰手法である、ガウス過程による全状態探索(ES-GP)を本系に適用した結

果、予測精度が飛躍的に向上することを確認した。一方で、潜在的な特徴量抽出に関しては

ES-LiR 法のように特定の特徴量が選ばれているようなダイアグラムが得られず、線形回帰の

方が人間による解析が行いやすいという結果も得られた。 

 
 

 

 

３． 今後の展開 

これまでに得られている DFT-MD トラジェクトリ―のデータベースを完成させ、それを用いた物

性値予測と特徴量抽出を行うと共に、データベース公開を行う。さらに新規電解液材料の候補分

子を大量に自動生成し、必要な機能に関係している特徴量を元にしたスクリーニングを行うこと

図 2. 各データ科学手法で得られた Li イオン

配位エネルギー予測に対する CV エラー 

 

図 3. 配位エネルギー予測精度の高

い記述子群のウェイトダイアグラム 



 

で候補分子の数を絞る。その後、実験研究者と共同で実用に耐えうる候補の選択と合成を行い、

機能の検証を進める。 

 

４． 自己評価 

新規材料探索に必要な特徴量の抽出方法や新規材料の自動生成技術を利用可能になった

という点において、ある程度の研究目的は達成されたと考えている。しかし、DFT-MD 法によるト

ラジェクトリ―データベース作成に時間がかかっており、まだ完成していない点などは今後の課

題となる。研究費の大部分を外部スーパーコンピュータの使用費に利用してデータベース作成を

しており、これを今後外部に公開することは、最も直接的な科学技術に対する波及効果となる。

また社会・経済への波及効果を得るためには、上記の材料探索用技術を蓄電池用電解液材料

に適用し、産業界の実験研究者と共同で新規材料の合成と検証を今後行う必要がある。さらに、

本技術は電池材料に限定されるものではないため、より広範な材料系への適用を今後検討して

いく。 
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