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１． 研究のねらい 

本研究では、材料シミュレーションと機械学習を組み合わせることによって、全個体電池用

の固体電解質として優れた材料を系統的・効率的に探索する目的とした。 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

現在のリチウムイオン電池は可燃性の有機電解液を用いているため安全性の問題があ

る。不燃性のセラミックスを固体電解質として用いた全固体電池はより高い安全性と一層の

大型化，そうして高エネルギー密度化を実現する革新的な電池として期待されている。このよ

うな全固体電池は、電気自動車の電源として期待される。本研究では、材料シミュレーション

と機械学習を組み合わせることによって、固体電解質として優れた材料を系統的・効率的に

探索する目的とした。 

 

（２）詳細 

研究テーA「異なる結晶構造に対してマテリアルズ・インフォマティクスの手法を適用すること

ができるジェネラルな記述子の開発」 

ICSD と呼ばれる結晶構造データベースには９０００件という膨大な構造プロトタイプが登録

されている。そのデータベースに固体電解質として優れた材料を機械学習で系統的・効率的

に探索するために、ジェネラルな材料の説明変数が必要である。そこで、考えたアイデアとし

てはボロノイ分割という構造表現方法である。結晶構造中の各原子を点とみなして、ボロノイ

分割をし、得られたボロノイ分割図形の頂点の数や辺の数、辺の長さや多面体の面積や体積

などを、ヒストグラムにして、これを機械学習で用いる説明変数とした。結晶構造がバラバラの

Li を含有する酸化物 1000 サンプルについて、凝集エネルギー、密度、バンドギャップ、分解エ

ネルギーなどのデータを抽出し、そして GBR 法で、ボロノイ分割図の記述子を用いて機械学

習を行った結果、高い予測性能が得られることがわかった。今後、本手法を使ってさらに大き

な材料空間で優れた特性を有する材料の探索に活用する予定である。 

 

研究テーマ B「DFT 計算とベイズ最適化を組み合わせた全固体電池用高速イオン伝導体材

料の効率的探索」 

イオン伝導のような遷移状態が関与する材料特性に対して、高精度な密度汎関数理論

（DFT）計算による評価は、計算コストが非常に高く適用例は限定的である。これの解決策

は、DFT 計算に加えてベイズ最適化（BO）を適用することである(DFT+BO)。これは、機械学習



 

による予測とその不確実性情報の両方を効果的に利用することを目的としており、優れたイ

オン伝導を示す可能性の高い候補化合物に計算リソースを効果的に割り当てることができ

る。DFT+BO のアプローチを検証するために、A、M、X、および Z をイオン置換させるようなタ

ボライト型 AMXO4Z 化合物の組成空間をスクリーニングした。タボライト型構造はイオン伝導

性が高い既知材料があることから選択した。 なお、DFT 計算ではイオン伝導度ではなくイオ

ンの移動エネルギー(Eb)を評価とした。Eb が低いほどイオン伝導性は高くなる。また組成 A は

Li, Na が該当し、それぞれがキャリアイオンになると想定している。318 種類のタボライト型 Li

および Na 含有化合物に対して今回開発した方法を適用したところ、最適化合物を 90％確率

で発見するための計算量は、網羅的全材料を評価する計算量に対する 30％まで圧縮できる

ことが確認された。更に、全固体電池で要求される 0.3 eV 未満の移動エネルギーを有する化

合物の再現性能は、ランダム探索よりも 2 倍有効であることが示された。このアプローチは、

高速イオン伝導体の大規模な材料スクリーニングにおける計算上のボトルネックを解決でき

るものと期待される。 

 

研究テーマ C「第一原理計算を用いた複雑な固体材料界面の電子・イオン状態の調査」 

本研究では、 全固体電池の正極―固体電解質界面である LiCoO2 正極−Li3PS4 固体電解質

界面を調査し、界面構造サンプリングを行いました。その結果、界面を挟んで Co3+イオンと P5+

イオンおよび O2-イオンと S2-イオンの交換（相互拡散）がエネルギー的に安定であることがわ

かった。さらに PO4
3-というユニットが PS4

3-ユニットよりも安定であることも示された。これらは

これまでの実験観測と一致しており、本計算手法の予言性の高さを保証するものである。さら

にヘテロ固固界面付近の各 Li イオンサイトの Li の化学ポテンシャル、界面を横切る Li イオ

ンのポテンシャルエネルギー面などを計算した結果、充電初期に界面付近の電解質から電子

と Li イオンがまず移動することがわかった。前者は固体電解質 Li3PS4 の酸化に相当し、後

者は電解質界面に Li イオンの動的な欠乏層が形成されることを意味し、いずれも実験観測

を説明するものとなっており Li イオン伝導の界面抵抗と強く相関していることが明らかになっ

た。本研究で得られた界面のミクロな描像は、酸化物電解質や界面イオン伝導の改善に有効

とされる酸化物緩衝層の効果も説明可能なものであり、より一般的な理論を与えるものとなっ

ている。このような知見は界面制御の指針獲得、最適設計を促進し、固体デバイスの実用化・

高度化に貢献することが期待される。 

 

３． 今後の展開 

実験の方と連携して、材料スクリーニングから得られた逆ペロブスカイト型 LiaXbZc 系の新

規材料の合成を行う。 

 

４． 自己評価 

本研究では、全個体電池用の固体電解質として優れた材料を系統的・効率的に探索する

目的とした。 それを実現するために、材料の探索方法を開発したが、その開発した方法の実際

の有効性の評価はまだです。実験のフィードバックと合成結果からによって、開発した材料スクリ

ーニング方法の探索基準と材料空間の定義のしかたを改善する可能性がある。 
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