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抄 録
本研究では材料開発における計算科学とインフォマティクスの進展を背景に，マテリアルズインフォマ

ティクス（Materials Informatics：MI）を活用した新しい材料開発スキームの構築を目指した。高周波対応
フレキシブル誘電材料の開発をモデルケースとして，MI 技術を用いて誘電材料であるポリイミドのモノ
マー種を効率的に絞り込み，低誘電率・低誘電正接材料の探索を実行した。探索した化合物について実
際にサンプルを作製し，誘電率と誘電正接の予測値と実測値を比較することで，提案する材料開発スキー
ムの有効性を検証した。

Abstract
In this study, we aimed to develop a novel materials development strategy utilizing materials 

informatics (MI), leveraging recent advancements in computational science and informatics. Using 
the development of high-frequency flexible dielectric materials as a model system, we employed 
MI technology to systematically narrow down the types of polyimide monomers of dielectric 
materials and to identify those exhibiting a low dielectric constant and low loss tangent. The selected 
monomers were synthesized into samples. By comparing the predicted dielectric constants and 
losses with the experimentally measured values, we validated the effectiveness of the proposed 
materials development approach.

1.	 はじめに

材料開発の分野においては，計算機の計算能力の飛躍的
な向上により計算科学やインフォマティクスを用いた研究
開発が国内外で活発化している。特に，材料科学とデータ
科学を融合したマテリアルズインフォマティクス（Materials 
Informatics：MI）は，従来の経験則に依らない新しい材料
開発手法として注目されている。このMIの活用により材
料組成の探索範囲の拡大や開発期間の短縮が期待できる
が，MI技術の導入においては，材料特性の計算技術，機
械学習技術，機械学習のための分子構造の数値表現（記述
子設計）技術など，材料・物性に適合した各技術を組み合
わせたMI技術のスキームを構築することが必要であると
考えている。そこで，MIを活用した材料開発スキームの
構築を目指し，具体的なモデルケースとして高周波対応フ
レキシブル誘電材料の開発を題材にMI技術の導入の有効
性を検証した。

高周波対応フレキシブル誘電材料の開発動向において
は，ギガヘルツ帯域以上の高周波数帯を活用する動きが一
段と加速しており，近年普及が拡大している第 5世代移動
通信システム 5G等においては更なる大容量・高速伝送の
実現が求められている。この誘電材料は一般的に銅箔と積
層されて回路基板材料として IoTデバイス等に用いられる
が，周波数が高くなるほど伝送損失が大きくなるため伝送
損失の低減が重要となる。伝送損失は回路基板材料の誘電
損と導体損に大別されるが，誘電材料の誘電率，誘電正接
が高いほど誘電損は大きくなる 1)。そのため，ポリイミド基
板を用いた一般的なフレキシブル回路基板材料において
は，ポリイミドフィルムの低誘電率化と低誘電正接化が課
題となっている。
ポリイミドはテトラカルボン酸二無水物モノマーと芳香
族ジアミンモノマーの重合により得られる。ポリイミドの
分子設計においてはモノマー種によって誘電特性が大きく
変わることが明らかになっているため，これらを組み合わ
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せて所望の特性を実現する試みが試行錯誤的に実施されて
きた。一方で，モノマー種の選択肢，モノマー配合比率，
プロセス条件等その探索空間の広さから，限られた範囲に
おける条件検討となっており，未踏領域が残されている可
能性があると考えている。このような背景を踏まえ，本研
究ではポリイミドの低誘電率・低誘電正接材料の開発を題
材として，ポリイミドのモノマー種の広範囲な探索範囲に
対して，MI技術により効率的に化合物を絞り込む材料開
発スキームを提案する。探索した化合物は実際にサンプル
を作製・評価し，誘電率，誘電正接の予測値と実測値を比
較して，本材料開発スキームの有効性を検証した。

2.	 MIを活用した材料開発スキームの検討

2.1	 MI を活用した材料開発スキーム
本研究において検討するMIを活用した材料開発スキー

ムの概略を図1に示す。低誘電率・低誘電正接の特性発
現に対する仮説を立て，その仮説に基づいてポリイミドの
モノマーを選定し，材料を試作・評価するという材料開発
の流れに対して，ポリイミドのモノマー選定の段階におい
て，機械学習と計算科学を活用したスキームを追加する。
具体的な材料開発の流れとして，一般的に誘電率と誘電正
接は正の相関がある 2)ことを踏まえ，まず機械学習を用い
て誘電率の回帰モデルを作成して，探索範囲の中から低誘
電率となる候補材料の絞り込みを行う。次に，絞り込まれ
た材料に対して計算科学を用いて誘電率，誘電正接につい
て詳細な計算を実行し，低誘電率・低誘電正接が期待され
る候補材料の選定を実施する。最後に，選定した候補材料
を実際に合成し，低誘電率，低誘電正接となっているか計
測評価により確認することで，本材料開発スキームの有効
性を検証する。
誘電率，誘電正接は次式のように複素誘電関数として表
現される。

 ε (ω) = ε'(ω) − iε''(ω)   （1）
 tanδ = ε''/ε'    （2）

ここで，ωは周波数，ε (ω)は誘電関数，ε'は誘電率，ε''は
交流電場を加えた場合に電気エネルギーの一部が熱となっ
て失われる損失量，tanδは誘電正接，iは虚数単位を表す。
誘電材料に電場を印加すると種々の分極が発生することが
知られており，電子雲のひずみによる電子分極，原子の相

対的な位置の変化による原子分極，双極子による分子の配
向による配向分極がある。本検討でターゲットとしている
高周波のギガヘルツ帯域において，誘電率 ε'は次式のよう
に電子分極，原子分極，配向分極の寄与の和で表される。

 ε' = ε'ele + ε'vib + ε'dip    （3）
ここで，ε'ele，ε'vib，ε'dipはそれぞれ電子分極由来，原子分極
由来，配向分極由来の誘電率である。なお，ギガヘルツ帯
域において ε''は分子の回転運動による配向分極の寄与が
支配的である。これらの分極を考慮して誘電率，誘電正接
を計算するためには，電子分極の寄与については第一原理
計算，原子分極と配向分極の寄与については分子動力学計
算がスケール的には妥当な手法であると考える。しかしな
がら，本研究では第一原理計算モデルは数 100原子程度必
要であり，また，分子動力学計算で 10 GHzなどの高周波
数における誘電特性を計算するためには，数 10ナノ秒以
上の非常に長い時間スケールでのデータが必要となるた
め，両者とも計算負荷が高いと予想される。そこで，全周
波数域に渡って応答を示す電子分極由来の誘電率 ε'eleが低
い化合物を機械学習によって効率的に探索し，さらに選定
した候補材料に対して分子動力学法を用いて残りの項の
ε' vib，ε'dipについて詳細な計算を実施するという流れを検討
した。

2.2	 低誘電率材料の探索
ポリイミドの構造と誘電特性を結びつけた計算データ群

を構築するために，第一原理計算による電子分極由来の誘
電率 ε'eleの計算を実施した。この計算には第一原理計算プ
ログラムパッケージ OpenMX 3)を使用した。機械学習用の
教師データを作成するため，酸二無水物 10種類とジアミ
ン 10種類のモノマーから構成されるポリイミド 100種類に
ついて計算を実行した。ポリイミドのモノマー構造は本報
では省略するが公知の文献 4, 5)から選定した。ポリイミドの
一般構造式は図2のように表される。ポリイミドの計算モ
デルとして，酸二無水物モノマーとジアミンモノマーを交
互に 4量体結合させた 1本鎖モデルを作成し，密度汎関数
理論に基づき構造最適化計算を実行した。得られた安定構
造に対して誘電率を計算した。計算結果の妥当性を検証す
るため，計算結果の一部に対して実測との比較を行った。
図3に CBDA/TFMB，10EFDA/TFMB，10EFDA/4FMPD，

図1　MIを活用した材料開発スキーム
Material development scheme using MI

図 2　ポリイミドの一般構造式
General structural formula of polyimide
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BPDA/TFMB，PMDA/ODA，BPDA/PDA（スラッシュの前
後はそれぞれ酸二無水物モノマー，ジアミンモノマーの略
称名）における電子分極由来の誘電率の計算結果と実測 6, 7)

の誘電率との比較を示す。計算結果は実測値に対して序列
が一致した。また，この結果からギガヘルツ帯域において
は，電子分極の寄与が大きい可能性があることが分かった。
図4に計算されたポリイミド 100種類の電子分極由来の誘
電率 ε'eleの分布をヒストグラムとして示す。これらの計算
データを教師データとして機械学習を実施した。

2.3	 機械学習による誘電率の回帰モデルの構築
機械学習を用いて誘電率の予測を行うために，ポリイミ

ドの化学構造について数密度 ECFP 8)を用いて，機械学習
用の説明変数を作成した。この数密度 ECFPは代表的な分
子記述子である ECFPを構成原子数で割ることにより，部
分構造の数密度として数値化する手法である。この特徴量
を説明変数とし，電子分極由来の誘電率を目的変数として，
機械学習の手法であるガウス過程回帰を用いて回帰モデル
を構築した。ただし，数密度 ECFPではデータ数に対して
説明変数が大量に生成されるため，解析の信頼性が下がる
可能性があることを踏まえ，統計的処理により目的変数に
対して寄与度の低い説明変数を削除してから回帰モデルを

構築した。回帰モデルが未知材料に対してどの程度予測で
きるかどうかを評価するために K分割交差検証を実施し
た。具体的には K＝10とした。教師データ 100個をデータ
10個ずつの 10グループに分けて，その内の 1グループを
テストデータに，残りを訓練データとし正解率の評価を行っ
た。これを 10グループのデータ全てが 1回ずつテストデー
タになるように 10回訓練を行って正解率の平均を取った。
図5に，テストデータに対する 10分割交差検証の結果を
示す。ここで，正解率の指標として決定係数 R2を用いた。
決定係数は 1に近いほど回帰モデルの予測性能が高いこと
を意味する。回帰モデルのテストデータに対する決定係数
R2は 0.73となり，未知材料に対する予測性能は実用上妥
当な性能であると考えている。
次に，構築した回帰モデルを用いてポリイミドの電子分
極由来の誘電率 ε'eleの予測を行った。予測対象のポリイミ
ドは，文献 4, 5)より得た公知なモノマーの中から，1種類の
テトラカルボン酸二無水物モノマーと，1～2種類の芳香
族または脂環系のジアミンモノマーを組み合わせて仮想的
にポリイミドの構造を生成したものとした。図6にその予
測対象ポリイミド 820種類に対する誘電率の予測結果を低
い順に，上位約 10％の 80位までを示す。構築した回帰モ
デルを用いることにより，820種類の誘電率をわずか数秒
で予測することが可能となった。実際には，テトラカルボ

図3	 電子分極由来の誘電率の第一原理計算結果と誘電率
の実測結果（文献値）の比較

Comparison of first-principles calculation results of dielec-
tric constant derived from electronic polarization and mea-
sured dielectric constant values (literature values)

図 4　電子分極由来の誘電率データの分布
Distribution of dielectric constant data derived from elec-
tronic polarization

図 5　テストデータに対する10分割交差検証の結果
Results of 10-fold cross-validation on the test data

図 6　機械学習による誘電率 ε'eleの予測結果
Prediction results of dielectric constant using machine 
learning
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ン酸二無水物モノマーとジアミンモノマーの組み合わせは
膨大になるため，本機械学習法の開発期間短縮への効果は
非常に大きいと期待できる。ここで，上位約 10％の 80種
類を低誘電率材料の候補材料とした。さらに，実際の重合
プロセス条件を考慮して，フィルム化のしやすさ等を踏ま
えこれらの 80種類から 8種類まで計算対象の選定を行っ
た。これらの候補材料に対して，分子動力学法を用いて原
子分極，配向分極由来の誘電率，誘電正接の計算を実施し
た。

2.4	 分子動力学計算による原子分極，配向分極由来の
誘電特性の計算

誘電特性の周波数依存性は次式で与えられる 9)。
       ε (ω) = 〈ΔMα

2〉/(VkBT) ·{1 − iω∫0

∞ e −iωt Φ (t) dt} + ε'ele （4）
       Φ (t) = {〈Mα(0) · Mα(t)〉 − 〈Mα〉2}/〈ΔMα

2〉  （5）
       〈ΔMα

2〉 = 〈Mα
2〉 − 〈Mα〉2   （6）

ただし，Mαは双極子モーメント，αは x，y，z座標，Vは
体積，kBはボルツマン定数，Tは温度，tは時間，山括弧〈 〉
はアンサンブル平均，Mα(0)·Mα(t)は双極子モーメントの自
己相関関数を表す。式（4）は線形応答理論により導かれて
おり，平衡状態における熱ゆらぎによる双極子モーメント
Mαの時間変化から，誘電特性を計算していることを意味
する。まず双極子モーメントMαの時間変化を分子動力学
法によって計算する。ただし，各原子における電荷は点電
荷として計算しており経時変化しないため，双極子モーメ
ントMαは点電荷間の距離のみによって経時変化する。分
子動力学計算のシミュレーションソフトウェアとして
LAMMPS 10)を用いた。点電荷は B3LYP/6-31G(d)レベルの
密度汎関数法で計算した。ポリイミドの分子動力学モデル
において総原子数は 6 000原子程度，分子数は 16，力場は
GAFFFとした。表1に示すように温度の上昇と降下を繰り
返して構造緩和計算を実施して，構造緩和後の計算モデル
に対して双極子モーメントベクトルMαの経時変化を取得
した。得られた双極子モーメントベクトル Mαを用いて，
式（1）～（6）により誘電率，誘電正接を算出した。
図7に選定された 8種類のポリイミドについて損失量 ε''

の計算結果を示す。ターゲット周波数の 20 GHz～60 GHz

において ε''の低い No. 1と，リファレンスとして No. 6の 2
種類をサンプル作製の対象とした。この 2種類の化合物に
対して試作を行い，スプリットシリンダー共振器を用いて
誘電率，誘電正接を計測した。図8に No. 1と No. 6のサ
ンプルの誘電率，誘電正接の予測結果と計測結果を示す。
誘電率，誘電正接の計算値は実測に対して過小評価してい
るが，2サンプル間の大小関係は捉えている。前述した通
り一般的に誘電率と誘電正接は正の相関関係にあるため，
両者が過小評価されていることを踏まえると，過小評価の
原因として共通の要因があると考えた。共通要因として配
向分極の寄与に着目すると，式（4）～（6）より，配向分極由
来の誘電率，誘電正接は双極子モーメントから計算してい
る。本検討では線形応答理論により，系に交流電場を与え

表1　ポリイミドの分子動力学モデルの構造緩和手順
Structural relaxation procedure for molecular dynamics 
model of polyimide

Ensemble Temperature Total time
1 NVT 300 K 100 ps
2 NPT 300 K 1 ns
3 NPT 800 K 1 ns
4 NPT 300 K 1 ns
5 NPT 800 K 1 ns
6 NPT 300 K 1 ns
7 NPT 800 K 1 ns
8 NPT 296 K 30 ns

図7　損失量 ε''の計算結果
Calculation results of ε''

図8　誘電率・誘電正接の予測結果と実測結果
Predicted results and measured results for (a) dielectric 
constant and (b) loss tangent
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た際の配向分極の応答を，熱平衡における分子の双極子
モーメントの微小なゆらぎの自己相関関数として近似して
いる。一方で，実際には数 10 GHzの高周波交流電場を与
えているため配向分極の応答は分子の微小なゆらぎより大
きくなることが想定される。このような要因から，分子の
運動が実際の状態よりも小さく見積もられ双極子モーメン
トが過小評価された可能性がある。これらを踏まえると，
分子動力学シミュレーションにおいて，実際の条件の交流
電場を考慮することができれば，過小評価は改善されると
考えている。また，ポリイミドはイミド環のカルボニル基
の極性が大きいため高い吸水率を示し，その誘電正接は湿
度条件によって変化を生じ，吸水率の増加に伴って誘電正
接が高くなることが報告されている 11)。このことも計算値
の過小評価の一要因となっていると考えている。
本検討の探索範囲において，最も低誘電率・低誘電正接

と予測されたサンプル No. 1については，一般的な芳香族
ポリイミドの平均的な誘電特性である誘電率 3.5，誘電正
接 0.01と比較すると，これより低誘電特性を有しているこ
とが分かった。このように本モデル事例においては，広範
囲な探索範囲に対して効率的に化合物を絞り込むことに成
功し，これは開発期間の短縮に繋がることから本MIスキー
ムの有効性を確認することができたと考えている。

3.	 おわりに

MIを活用した材料開発スキームの構築を目指し，具体
的なモデルケースとして高周波対応フレキシブル誘電材料
の開発を題材に，本研究で提案した材料開発スキームの有
効性について検討した。本検討により 100データ程度の比

較的数の少ない教師データをもとにした機械学習が材料開
発に有効であること，回帰モデルを用いると非常に短い時
間で材料特性の予測を実行できることなどについて知見を
得た。今後は，低誘電率，低誘電正接に加え，その他の材
料特性も兼ね揃えたトータルバランスの優れた機能材料の
開発にMI技術を実践展開していく所存である。
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