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諸言

材料研究の諸分野において，マテリアルズインフォマティクスと呼ばれる新しい学際研
究に注目が高まっている．マテリアルズインフォマティクスの教師あり学習では，モデル
の入出力変数は多様な形式をとる．入力変数の典型的な例は，化学組成や分子の化学構
造，材料の配合比，プロセス条件等である．これらの入力変数の多くは非数値型変数とし
て与えられることが多い．そのような場合，モデルは一旦入力変数を記述子という数値ベ
クトルに変換した上で出力変数である物性や機能への写像を定める．材料研究で対象とな
る出力変数の典型的な例は．密度や融点のようなスカラー量で表される特性値である．一
方，マテリアルズインフォマティクスでは，電子顕微鏡の画像データや物性の温度依存曲
線，紫外線可視近赤外分光法や核磁気共鳴分析から得られるスペクトル関数のように，行
列・テンソル・関数型変数で与えられるケースも数多くある．しかしながら，このような
多次元出力変数を対象とした教師あり学習の研究はほとんど進んでいない．
本研究では，出力変数が関数で与えられた場合のモデリング・推定・予測の方法論につ
いて考える．特に材料研究における関数出力回帰の未開拓問題の発掘と幅広い問題に適用
可能な汎用的方法論の構築を目的とする．適用対象としては，分子の光吸収スペクトルの
予測，材料微細構造（電子顕微鏡画像）の予測，物性の温度・周波数依存性の予測などを
想定する，カーネル回帰と深層学習を組み合わせた関数出力回帰モデルを提案し，有機分
子の光吸収スペクトルの予測，複合薄膜材微細構造の画像予測への適用例を通じて，提案
手法の予測性能を解析する．特にデータが少ない状況において，提案手法は著しく高い汎
化性能を示すことを明らかにする．関数出力回帰では，関数全体を同時に学習・予測する
ことでマルチタスク学習と同様のメカニズムが働き，従来のスカラー変数の予測よりも圧
倒的に高い汎化性能を引き出せることが実験的に示される．この作業仮説を検証するため
に，通常の教師あり学習で関数の値を独立に予測するケースとスカラーの関数特徴量を予
測するケースとの比較を行い，関数全体の予測が圧倒的に高い汎化性能を示すことが実験
的に確認された．
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材料研究において，関数型出力変数を予測する機械学習の用途は，他にも数多く考えら
れる．ほとんどの材料特性は，温度または周波数の関数として与えられる．材料の誘電特
性は温度と周波数の関数として定義される．線膨張係数，体積弾性率，比熱，熱伝導率，
χパラメータ等の物性も温度依存的に決まる．これらの温度依存性曲線から，ガラス転移
温度，結晶融点，結晶化温度等の物性が計算される．物性の加工条件への依存性も関数出
力回帰の典型的な応用例である．さらに，材料構造の 2次元あるいは 3次元イメージング
では，出力変数は画像座標空間における多次元関数として与えられる．このように，材料
研究では，関数型出力回帰を適用できる未開拓問題が数多く残されている．本研究の提案
手法は，原理的には任意の高次元関数データを扱うことができるように設計されている．
本研究は，これらの潜在的問題を統一的視点から捉えた上で，少数データにも適用可能な
関数出力変数の方法論を構築した．
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第 1章

はじめに

1.1 材料科学における機械学習
近年，さまざまな分野で機械学習を活用した技術革新が注目を浴びている．材料科学に
おいては，マテリアルズインフォマティクス（MI）というデータ科学と材料科学の学際領
域に大きな期待が寄せられている [1]．2011年米国にて，材料開発の開発期間やコストの
大幅な削減をミッションとする国家プロジェクト Materials Genome Initiative（MGI）
が始動したことを発端に，日本でも 2015年に JSTイノベーションハブ構築支援事業「情
報統合型物質・材料開発イニシアティブ」が始動し，MIへの注目度が増すこととなった．
材料開発では，新規材料の発見から量産・製品化までにおよそ 10年以上の年月を要す
るといわれている．開発期間が長期化する要因の一つとして，研究者の経験と勘に依存し
た試行錯誤型の材料設計や材の選定，生産プロセス条件の探索が挙げられる．一般に材料
設計やプロセス条件決定におけるパラメータ空間は超巨大である．例えば，低分子化合物
の化学空間は，1060 種を超える候補物質が存在するといわれている [2]，プラントのプロ
セス条件の探索空間は，連続あるいは非連続的な多数の製造工程から構成され，検討すべ
き条件の組み合わせは膨大な数になる．このような広大なパラメータ空間から人間の経験
と勘のみで最適解を発見するのは非現実的である．MIに課されたミッションは，材料開
発プロセスのボトルネックとなっている作業工程に機械学習の技術を導入し，従来の属人
的な材料開発が対象としてきた探索空間を大幅に拡張することで，研究開発コストの削減
と革新的特性を有する新材料の創製を実現することである．
MIの基本的なワークフローは順問題と逆問題から成る [3, 4, 5]．順問題では，化学構
造や合成条件，プロセス条件を入力として，材料の機能，物性，構造的特徴等の出力変数
を予測する．逆問題では入力と出力が反対になる．逆問題は，順問題のモデルの逆写像を
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求めて，所望の機能，物性，構造を有する入力変数の予測を目的とする．近年の計算科学
的アプローチによる材料シミュレーションの技術進歩により，第一原理計算や分子動力学
計算，有限要素法等を用いることで順方向の予測精度は大幅に改善した．しかしながら，
これらの手法で複雑な現実系の時間・空間スケールを再現することは，現在の計算機の性
能では難しい．また計算可能な系だとしても，探索対象のパラメータ空間が広大であるた
め，シミュレーションモデルを用いて直接的に逆問題を解くと計算コストは無視できない
ほど大きくなる [6]．そこで，統計モデルとシミュレーションを相補的に用いて，計算コス
トを抑制しつつ高精度な順方向の予測モデルを創出しようという研究が進められている．
MIのデータ解析の特徴は，入出力変数の特殊性と高次元性にある．典型的な入力変数
である化学組成や化学構造，結晶構造等は，一般に固定長ベクトルに基づく特徴表現の方
法が非自明な変数である．このような非数値変数を順問題・逆問題のワークフローに組み
込むには，変数の形式に応じて記述子と呼ばれる固定長の数値ベクトルに変換する必要が
ある [3, 4]．MIでは，化学組成，分子，結晶構造対象に様々な数値化の方法が研究されて
きた [7, 8, 9, 10, 11, 12, 13, 14, 15, 16, 17, 18]．
物質の構成要素の一つである化学構造は，原子と結合状態により表される．化学構造を
機械学習で扱いやすくするための最も標準的な化学構造の表記方法として SMILES記法
（Simplified Molecular Input Line Entry System: Weininger, 1988）がある．SMILES

記法は化学構造を文字列で記述する．化学構造は，ラベル付きの無向グラフと考えること
ができる．無向グラフ G = (V,E, LV , LE)は，頂点集合 V と，エッジ集合 E から成る．
頂点は原子，エッジは結合を表し，頂点には元素種（LV ∈ {C,O, . . . ,N}），エッジには
結合次数（LE ∈ {1, 2, . . .}）を表すラベルが付与される [3]．SMILES記法では，ラベル
付き無向グラフを一定のルールに従い化学構造を文字列に変換する [19]．原子は元素記号
によって表される，単純な水素結合は省略する，隣接原子は隣に記載する，二重結合と三
重結合はそれぞれ「=」と「#」で記載する，分岐構造は括弧で表記する，環構造は接続
箇所の二つの原子に数値を割り当て記述する，といった規則があり，この規則に従い記述
することにより，2次元の化学構造のグラフを 1次元的な文字列に変換する．
MI では，SMILES 記法により文字列に変換された化学構造をフィンガープリント

（Fingerprints）と呼ばれる記述子に変換して，入力変数として使用する．フィンガープリ
ントは，特定の部分構造の有無や個数により，化学構造を整数値ベクトルに変換する．通
常，計算対象の部分構造は数百から数千種類ほどであり，部分構造の取り方や数え上げの
アルゴリズムについて様々な手法が研究されてきた [12, 13, 14, 15, 16]．また，分子構造
のトポロジーや物理化学的な特徴量を記述子とすることもある [20, 21, 22, 23]．化学組成
は，可変数の元素種とその含有量からなる集合変数であり，元素特徴量と組成情報を固定
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長のベクトルに変換する様々な方法が提案されてきた [8, 9, 10, 11, 7]．結晶構造の記述
子は，単位セル内の構成原子の局所的隣接関係をベクトル化する [24, 9, 10, 11]．また近
年では，物質の構造をグラフとして扱い，グラフニューラルネットワークを用いてデータ
から自律的に特徴量を抽出する方法も広く普及している [25, 26, 27]．例えば，結晶系に
おける原子の周期的な構造を，結晶グラフと呼ばれる隣接関係を表すグラフに変換して無
限に配置された単位セルの構成原子の配位関係を表現し，グラフニューラルネットワーク
で予測モデルを構築する方法が提案されている [25]．

1.2 材料科学における多次元出力変数
出力変数である機能，物性，構造の特徴量はスカラー変数で表されることが多い．しか
しながら，MIで予測の対象となる変数は，スカラー量に限らない．例えば，材料の表面
や界面構造を観察するために走査型電子顕微鏡（SEM）や透過型電子顕微鏡（TEM）が
広く用いられ，また，不純物の同定や物質の光吸収特性を解析するために，ガスクロマ
トグラフ装置（GC-MS）や紫外可視分光法によるスペクトル計測が行われる．その場合，
データは関数の形で与えられる．材料研究では，電子顕微鏡の画像や赤外分光法・核磁気
共鳴分析から得られるスペクトルのように行列・テンソル・関数型の多次元変数として取
り扱うべきデータが数多く存在している．本論文では，このような多次元出力変数を統一
的に関数型出力変数と呼ぶことにする．
これまでのMIの研究は，主にスカラー変数の予測を対象としてきた．一方，関数型出
力変数を対象としたMIの体系的な研究はほとんど進んでおらず，ごく限られた問題にお
いて，関数や画像データの回帰・予測を試みた研究が散発的に発表されているというのが
現状である．例えば，分子の紫外可視光（UV-Vis）吸収スペクトルを予測する問題設定
では，入力変数は化学構造を表す記述子ベクトル，出力変数は波長領域に定義された光吸
収スペクトル関数となる．実際，有機分子の UV-Visスペクトルを予測するために注意機
構（attention mechanism）を導入した Seq2Seqを適用した先行研究がある [28]．複合材
料の微細構造の研究では，温度，圧力，組成等の加工条件が微細構造に及ぼす影響を定性
的・定量的に理解したい．通常，微細構造を調べるために SEMや TEMによる観測が行
われる．これを教師あり学習の問題形式に帰着させると，入力変数は処理加工条件を表す
実数ベクトル，出力変数はグレースケースの電子顕微鏡像を示す輝度行列となる．すなわ
ち，行列が出力変数の回帰分析に帰着する．また別の視点からこの問題設定を眺めると，
画像生成のタスクと捉えることもできる．実際に条件付き GAN（conditional generative

adversarial networks: cGANs）[29]やエンコーダー・デコーダーモデル [30]等の深層生
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成モデルを適用して材料微細構造を予測する研究も行われている [31, 32, 33]．また，関
数データ解析（functional data analysis）[34]という分野で研究されてきた関数型出力変
数の回帰手法を用いて問題解決を図ることも考えられる．

1.3 研究の目的と概要
MIにおいて関数出力回帰という視点に基づいた体系的な研究はほとんど進んでいない．
また，本来は関数出力回帰に分類されるMIの問題が数多く存在するにもかかわらず，こ
れらの多くは未発掘な状態となっている．そこで本研究では，材料科学における高次元出
力回帰の問題発掘と汎用的な方法論の提案を目的とする．特に，カーネル回帰と深層学習
を組み合わせた関数出力回帰の方法論を構築し，三つのケーススタディに適用してその有
用性を実証する．
関連研究として，Banko et al.[31] によって提案された cGANによる微細構造画像の予
測の研究がある．ただし，cGANには，敵対的な学習プロセスに起因するトレーニングの
不安定性と限られたデータに対する学習性能の低下という問題点がある．また，Urbina

et al.[28]は，注意機構 [35]を導入した Seq2Seqを用いて化学構造から光吸収スペクトル
への写像を学習している．しかしながら，これらのモデルは，多次元出力変数の回帰では
パラメータ数が非常に大きくなるため，十分な量のデータを利用できないケースにおいて
学習性能が大幅に低下する．そこで本研究では，関数データ解析における関数出力回帰の
アイデアを拡張する形で Kernel Regression with Functional Outputs（KRFO）という
方法論を考えた．KRFOのモデルは，深層学習による表現学習とカーネル回帰を組み合
わせて記述子ベクトルから関数出力への写像を表現しており，特に多次元出力変数の場
合，cGAN や Seq2Seq の深層生成モデルに比べて，パラメータ数を大幅に節約できる．
後述するように，この特性から KRFOはデータが少ない状況においても優れた予測性能
を発揮する．
ケーススタディの内二つは，UV-Vis（170∼780nm）と近赤外波長（NIR:780∼2,500nm）
の二つの異なる領域における有機分子からの光吸収スペクトルの予測を行う．出力変数は
波長に対するスペクトル関数である．UV-Visの場合，トレーニングのデータ数は数千の
オーダーであるが，近赤外波長では，トレーニング分子の数は 60に満たずデータ数が非
常に少ない．三つ目のケーススタディでは，任意の組成および加工条件に対する薄膜複合
材料の微細構造の電子顕微鏡画像を予測する．これらのケーススタディを通じて，限られ
た訓練データに対する潜在的な予測能力や学習メカニズムを検証する．特に，スペクトル
関数のケーススタディでは，事前に定量化されたスペクトルのスカラー特徴量を予測す
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る通常の回帰や波長毎にスペクトル関数の強度を独立に回帰した結果との比較実験を実
施し，KRFOの優位性とマルチタスク学習 [36, 37] と関数出力回帰の関連性について考
察する．なお本論文の内容の多くは，Iwayama et al.[38]の研究成果で発表したものに基
づく．

1.4 本論文の構成
本論文の構成は以下の通りである．第 1章では，材料科学における機械学習の背景等を
紹介し，本研究の目的と概要を述べた．第 2章では，分子の光吸収スペクトルの予測，材
料微細構造（電子顕微鏡画像）の予測，物性の温度・周波数依存性の予測等，材料研究お
ける関数出力回帰の適用範囲の広さと潜在的可能性を論じ，先行研究のレビューを行う．
第 3章では，KRFOの方法論を説明する．また，条件付き敵対的生成ネットワークなど
の深層学習に基づく手法や関数データ解析の分野で研究されてきた既存手法を取り上げ，
提案手法の特色やデータが少ない状況における利点等を論じる．第 4章では，KRFOの
モデル構造の設計等を詳細に説明する．第 5 章では，有機分子の光吸収スペクトルの予
測，複合薄膜材微細構造の画像予測への適用例を通じて，提案手法と既存手法の予測性能
を比較する．特にデータが少ない状況において，提案手法は著しく高い汎化性能を示すこ
とを報告する．この観測結果に対し，関数全体を予測することでマルチタスク学習と同様
のメカニズムが働く可能性があることが示唆される．この仮説を検証するために，通常の
教師あり学習で関数の値を独立に予測するケースとスカラーの関数特徴量を予測するケー
スとの比較を行い，関数全体の予測が圧倒的に高い汎化性能を示すことを実験的に確認す
る．第 6章は，まとめと今後の課題の章である．
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第 2章

材料科学における関数出力回帰

材料科学の研究開発や生産現場には多くの関数型データが存在しているものの，機械学
習による有効な活用方法は未だ示されていないものが多い．本研究では，材料科学におい
て関数データを出力変数とする回帰分析の問題を発掘・整理し，そのような問題形式を
統一的に取り扱うための方法論を開発する．これ以降，入力変数を X ∈ Rp，出力変数を
Y (X, t) ∈ Rと表す．Y の引数 t ∈ Rq は，例えば，画像空間の座標やスペクトル関数の
定義域の波長に相当する．以下の節では，材料科学におけるいくつかの問題設定を紹介
する．

2.1 スペクトル関数の予測
分子は，UV-Vis や NIR などの波長領域で光の吸収に応答し，基底状態から高エネル
ギー励起状態への一時的な励起を起こす．吸収波長はエネルギーの逆数に比例し，光吸収
の強度を波長の関数として表す吸収スペクトルは励起エネルギーと分子の電子状態の遷移
確率によって決定する．分子固有の吸光度スペクトルを正確に予測することは，有機発光
ダイオード [39, 40]や有機太陽電池 [41]，UVフィルター [42]等の材料開発において重要
なタスクである．通常，吸収ピーク波長は，時間依存密度汎関数理論（time depending

density functional theory, TD-DFT）計算 [43]等の第一原理計算に基づく電子の励起状
態から計算・予測される．ただし，第一原理計算のコストが高いため，網羅的な分子スク
リーニングに適用することは難しい．さらに，ピーク波長の位置と強度は第一原理計算か
ら推定できるが，半値幅やある波長域における吸光度積分等，スペクトル全体に現れるそ
の他の関数的特徴を求めることはできない．したがって，第一原理計算に依存せず，デー
タ駆動型アプローチでスペクトル関数を予測できれば，材料研究の発展に大きく貢献で
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図 2.1 材料科学における関数出力変数の回帰問題の三つの事例；（a）有機物の化学構
造から分光スペクトルを予測するタスク，（b） 組成とプロセス条件から複合材料の微
細構造電子顕微鏡像を予測するタスク，（c） 誘電特性の周波数応答曲線を予測するタ
スク．
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きる．
ここで，関数出力変数の回帰の概要を示す．モデル f の入力変数は，分子の化学構造を
表す記述子ベクトル X と波長 t ∈ R1

+ から成る．出力変数は，ある分子の波長における
吸光度を表すスペクトル値 Y (X, t)である．モデルは次のように表される．

Y (X, t) = f(X, t) + ϵ． (2.1)

ϵ は観測ノイズを表す確率変数である．n 個の分子 {Xi|i = 1, . . . , n} に対し，スペクト
ル Y (X, t)は，m個の離散化された波長 {tj |j = 1, . . . ,m}で観測されると仮定する．す
なわち，ここでは波長の観測点は全ての分子に共通であると仮定する．したがって，tj は
分子のインデックス iに依存しない．観測された波長が分子間で異なる場合は，欠損して
いるデータ点を補間することで，同じ観測点でのデータ集合を得ることができる．このと
き，関数出力回帰の問題を，次のようにベクトル形式で表すことができる．

y(X) = f(X) + e． (2.2)

ここで，y(X)⊤ = (Y (X, t1), . . . , Y (X, tm)), f(X)⊤ = (f(X, t1), . . . , f(X, tm))，e⊤ =

(ϵ1, . . . , ϵm)である．
分子の光吸収スペクトルを入力として，その特徴量を抽出する研究は数多く存在する

[44]．一方，スペクトル関数全体を出力として予測する研究はこれまであまり注目され
てこなかったが，2021 年に Urbina らが，化学構造を入力とし，紫外可視分光法により
測定した UV-Visスペクトルを予測する研究を発表した [17]．この研究では，f を Long

Short-Term Memory（LSTM）や注意機構を導入した Seq2Seq[30] でモデル化している．
LSTMは自然言語処理や音声認識にも使用される方法で，系列データをモデリングするた
めの再帰的ニューラルネットワークの一種である．この論文では，化学構造を表すトーク
ン化された SMILES文字列 [45]を直接入力変数とするケースと，事前に定義された分子
記述子を入力するケースを考えている．Seq2Seqは，自然言語処理で広く使用されている
ニューラルネットワークであり，LSTM を利用したエンコーダーとデコーダーを介して
入出力の系列データをモデル化する [30]．Seq2Seqでは，エンコーダーからデコーダーに
固定長の潜在変数ベクトルを渡すことになるため，例えば，入力する文が長文になると，
必要な情報が削ぎ落とされてしまう欠点があった．そこで，情報を落とさずデコーダーに
引き渡すために注意機構を導入することが有効であることが明らかになり [35]，近年では
注意機構を実装した Seq2Seqが広く普及している．Urbina et al.[28]では，LSTMに加
えて，注意機構を導入した Seq2Seq による光吸収スペクトルの予測も検証している．た
だし，これらのモデルには多数のパラメータが含まれており，モデルの学習には一般に大
量のデータが必要となる．
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2.2 材料の微細構造の予測
材料研究は，材料の表面や界面構造を観察するために電子顕微鏡の画像データを取得す
ることが多い．物質表面の微細構造は材料の物性や機能に大きな影響を及ぼす．例えば，
液晶高分子は分子の配向構造が光の透過性や熱物性の支配因子になる [46]．また樹脂材料
の場合，高分子鎖の絡み合いの状態により物質の強度が大きく変化することが知られてい
る [47]．半導体デバイスの薄膜の表面微細構造は，そのモルフォロジーが電気伝導率に大
きな影響を及ぼす [48]．特に複合材料では，微細構造の特徴が物性・機能に大きく影響を
及ぼすため，表面やモルフォロジーを観察するために，走査電子顕微鏡（SEM：Scanning

Electron Microscope）や透過電子顕微鏡（TEM：Transmission Electron Microscope）
が広く利用されている [49]．SEMでは，加速させた電子線を試料に当て，その照射点か
ら発生する信号電子の強度を検出器で検出することで，各ピクセルが信号電子の量に比例
した輝度を持つグレースケール画像を得ることができる．TEMでは，加速した電子線を
試料に照射する点は SEMと同じであるが，試料を透過した電子の干渉像を拡大して観察
する点に違いがある．試料の表面構造や内部構造，組成の違いによって生じる電子線の
割合の変化を利用して，画像データを得る．SEMの分解能はナノ～マイクロメートルサ
イズの構造を対象とする．TEMでは，電子線が試料を透過する必要があるため，薄く切
る必要があり，ナノメートルサイズの構造を対象とする．SEMや TEMの画像から構造
的特徴量を定量化するには画像認識やコンピュータビジョンのテクニックを活用できる．
一方，微細構造の画像を予測する研究は今のところ初期段階の域を出ていない．例えば，
2018年に発表された Yang et al.[32]や Li et al.[33]の研究では，GANを用いて微細構
造を予測している．また，2020年に発表された Banko et al.[31]の研究では，プロセス条
件を入力とし，条件付き GAN（Conditional GAN，cGAN） [29]を用いて SEM画像を
予測できることを実証している．画像を出力変数として予測する手法が材料開発に普及し
ていけば，様々な応用が進んでいくことが期待される．

2.3 その他の問題設定
ここで，光吸収スペクトルや電子顕微鏡画像以外に材料科学における関数型出力変数
を考えてみる．多くの物性は，外部電場の温度や圧力，周波数に依存して決定される．図
2.1（c）に示すように材料の誘電率や誘電正接といった誘電特性は，周波数と温度の関数
として与えられる [50] ．この場合，t は周波数と温度の二つの変数で構成される．さら
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に，比体積，線膨張係数，弾性率，比熱，熱伝導率等の物性も温度に依存する．ガラス転
移温度や結晶融点，結晶化温度は，物性の温度依存曲線の転移点から計算される．また，
結晶系においては，エネルギー上の関数として与えられる状態密度（density of states,

DOS）が，熱や電気の輸送や超電導の決定に重要な役割を果たす．そこで近年，結晶構
造の原子の配置情報を入力として DOSを予測する手法が提案されている [51]．また材料
の構造解析では，観察対象の大きさに応じて多種多様な顕微鏡が使用される．特に，材料
の内部構造を解析するために，様々な 3次元計測技術が利用される．例えば 3次元 TEM

では，数十から数百ナノメートルの範囲の物体の形態を 3次元で観察できる [52]．X線コ
ンピュータ断層撮影（CT）は，医療用途でよく使用される非破壊検査技術である．この
方法では，試料表面を研磨したりエッチングしたりすることなく，数マイクロから数ミリ
メートルの微細構造を観察できる [53]．さらに，高輝度の放射光を用いた放射光 X線 CT

は，X線が透過しにくい金属であっても，数百ナノメートルから数マイクロメートルの高
分解能で物質の内部構造を非侵襲的に計測できる [54]．このように材料科学には様々な多
次元変数のデータが存在するが，これらを予測対象とする研究はほとんど進展がない．

2.4 提案手法の特徴
KRFOは，パラメータ数を抑制し学習プロセスを安定化させることで，十分な量のデー
タが利用できない場合でも高い予測制度を達成することを目的として，モデリングされて
いる．また，tの観測点が不均一な場合でも，欠損データ処理を施すことなく学習を実行
できる．KRFOのもう一つの利点は，モデルの高い解釈可能性である．スペクトル関数
の予測の場合では，記述子 X にエンコードされた分子フラグメントの有無に関連付けて
特定の波長範囲でのピークの発生が直接表現される．微細構造の予測では，組成やプロセ
ス条件の値によって画像の特定部位の構造的特徴が生成される．
ここで，KRFOと深層生成モデルの関係を考察する．第 2.2節で紹介したように，材料
の組成とプロセス条件を制御することで，形態的特徴や体積分率，粒子サイズの分布が異
なる微細構造を設計できる [31, 32, 33]．例えば，材料組成や温度を制御して繊細で均質
な粒子構造を得ることで，材料の機械的特性の向上を図る．微細構造をモデルの出力変数
として扱うために，電子顕微鏡で得られた画像を使用することとする．こうすることで，
画像認識やコンピュータービジョンの様々な手法を利用することができる．具体的には，
入力変数 X は，材料を構成する組成とプロセス条件を表す実数値ベクトルによって与え
られ，出力 Y (X, t)はグレースケールあるいはカラー画像を表す行列またはテンソルとし
て定義される．変数 tは，2次元または 3次元の画像座標を示し，ピクセルまたはボクセ
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ルの位置がこれに相当する．この多次元配列変数の回帰問題は，条件付き画像生成の機械
学習と見なすことができる．
本研究は，最大波長 λmax といった関数のスカラー特徴量を予測するのではなく，関数
全体をまるごと予測することで，データが限られた状況においても高い汎化性能を持つ
モデルを得ることができることを実験的に明らかにする．第 5 章の実験では，関数出力
変数の回帰モデルで予測したスペクトル関数から計算された λmax と，スカラー出力変数
λmax の通常の回帰を比較し，前者の予測精度が後者を大幅に上回ることがが確認された．
微細構造の電子顕微鏡の予測においても同様の現象が確認されている．多次元出力変数
y(X) = (Y (X, t1), . . . , Y (X, tm))⊤ の各々の要素を生成する機構は当然ながら独立では
なく，互いに密接に関連し合っている．多変量出力変数の生成機構を単一のモデルで同時
に学習するということは，マルチタスク学習の特殊なケースになっている．マルチタスク
学習 [36]では，関連する複数のタスクを同時に学習する過程でモデルがタスク間の共通性
を適切に捉えることで，各タスクの予測制度の向上を図る．同様の学習メカニズムが関数
出力変数の回帰にも働くことで，少数データに対する汎化性能の安定化が実現されている
と予想される．モデルと実験結果の詳細については，第 4章と第 5章で説明する．
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第 3章

関数出力回帰の方法

本研究では，関数出力変数を回帰するための統一的なフレームワーク KRFOを構築す
る．KRFOに関する内容は，Iwayama et al.[38]の研究をまとめたものとなっている．第
1章で述べたたように，KRFOは，関数データ解析 [34, 55, 56, 57, 58, 59]の分野で研究
されてきたモデリング手法と深層学習から着想を得て開発されたモデルとなっている．
以下では，KRFOとその関連手法である関数データ解析，画像生成手法として広く適
用されている cGAN，そして，Urbina ら [28] がスペクトル関数の予測で用いた LSTM

および注意機構を組み込んだ Seq2Seqを順に説明していく．また，KRFOの少数データ
に対する高耐性メカニズムに関連していると考えられるマルチタスク学習も本章で取り上
げる．

3.1 提案手法：Kernel Regression with Functional Outputs

KRFOは，シンプルで解釈性の高いモデリングを意図して設計されている．KRFOに
おいて，関数出力変数 y(X, t)は次のようにモデリングされる．

Y (X, t) =
d∑

i=1

k(t, si)βi(X) + µ(t) + ϵ． (3.1)

第 1 項は d 個のカーネル基底関数 {k(t, si)|i = 1, . . . , d} は重み付きの和となっている．
カーネルの中心 si は，波長空間あるいは画像の座標空間において等間隔に配置される．
本研究では，カーネル基底関数としてガウス基底関数（RBF）を用いる．

k(t, si) = l exp

(
−∥t− si∥2

2σ2

)
． (3.2)
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ここで，分散 σ2 > 0と振幅 l > 0を表すハイパーパラメータは，交差検証における汎化
性能の評価に基づき調整される．あるいは，経験的に分かっている実験装置の解像度や対
象系の tに対する Y (X, t)の変化に関する事前知識に基づいて，ハイパーパラメータを決
定することも考えられる．回帰係数 βi(X)は入力変数 X の関数となっており，各位置に
配置されたカーネルの重みを決める．本研究では βi(X) をニューラルネットワークでモ
デル化する．切片項 µ(t)は tのみに依存する．後に示すように，正則化として平滑性を
課した上で µ(t)を推定する．ϵ はノイズ項である．
このモデルは，入力変数 X 変数の値に応じて，t 上に配置された各カーネル関数が活
性化あるいは非活性化されるシステムを表現している．このモデリングの利点の一つは，
配置されるカーネル関数の数 d を調整することで，パラメータの数を抑制できる点にあ
る．第 3.3節で述べる cGANの生成器では，出力変数の次元数（例えば画像のピクセル
数）が出力層のニューロン数と一致するため，関数出力変数を取り扱う場合は必然的にパ
ラメータ数が増加してしまう．過剰パラメータリゼーションは学習の不安定性を引き起こ
す．KRFOは，カーネル関数の数を任意に調整できるため，パラメータ数を抑制して学
習を安定化させることができる．第 5 章で示すスペクトル関数の予測では，スペクトル
が観測される波長点の数は 171や 181であり、KRFOでは配置するカーネル関数の個数
を 128個に設定した．そのため、cGANの生成モデルのパラメータ数は約 270万個であ
るのに対し，KRFOのパラメータ数は約 150∼200万に抑えられる．さらに近赤外スペク
トル予測のケースでは，スペクトルが観測される波長点の数は 2,151となり，KRFOで
配置するカーネル関数の個数を 256個に設定した．その結果，cGAN のパラメータ数は
約 1,060万個であるのに対し，KRFOはその約 1/6に相当する約 180万個に抑えられる．
また，微細構造の 2次元画像の解析では，cGANの生成器のパラメータ数は約 580万個
であるのに対し，KRFOのパラメータ数は約 270万個となる．
スペクトル関数の予測と微細構造の予測の二つのタスクにおいて，回帰係数 {βi(X)|i =

1, . . . , d}はニューラルネットワークを用いてモデリングする．KRFOのモデルの全体概
要を図 3.1 に示す．二つのケースにおけるモデリングの詳細は第 4 章で述べるが，ここ
ではモデルの概要を示す．入力 X は，Extended Connectivity Fingerprint（半径 3 の
ECFP フィンガープリント）[12] を用いて分子の化学構造を数値化した長さ 1,024 のバ
イナリーベクトルとした．ベクトルの各要素はある部分構造の有無を表す．X から d個
の回帰係数へのマッピングは，全結合層，バッチ正規化層，LeakyReLU活性化関数から
成る隠れ層を積層したニューラルネットワークでモデリングした．微細構造の画像予測で
は，入力X は，材料組成とプロセス条件を 6次元の実数ベクトルと 1次元のランダムノイ
ズとなる．X から回帰係数へのマッピングは，転置畳み込み層，バッチ正規化レイヤー，
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t
<latexit sha1_base64="7yG5kYMeKYqB2N+Lh9Tw3hrR9pI="></latexit>

{�i(X)|i = 1, . . . , d}
<latexit sha1_base64="jyU9HqCcvO+GUW6WCjLhd5Vrnio="></latexit>

{k(t, si)|i = 1, . . . , d}
<latexit sha1_base64="4LW5JkGvcr6ukUAsSLv+u+iJfKQ="></latexit>

k(t, si)�i(X)
<latexit sha1_base64="kiZIpGoVxtJ4DZ1DSMHQhp0Jvtk="></latexit>

Y (X, t)
<latexit sha1_base64="1UosWq8agPCFHJKMsEA00poXu/c="></latexit>

X
<latexit sha1_base64="KqNfqpLJfNpBuTsNRpCFJPcjLco="></latexit>

O
<latexit sha1_base64="p7eLpsodkPWSGuTLSJjt6efoBHw="></latexit>

Neural
network

µ(t)
<latexit sha1_base64="idYrFBG2bx4XcJ5qWr1D58i//EU="></latexit>

X ⇠ pdata(X)
<latexit sha1_base64="nW3fI/lvYPgBcLGY/DZFl3FP/3Y="></latexit>

図 3.1 KRFO のモデル構造．事前に定義された d 個のカーネル {k(t, si)|i =

1, . . . , d} に対する回帰係数 {βi(X)|i = 1, . . . , d} は，入力変数 X の関数となる．
入力変数X から βi(X)への変換は，全結合あるいは畳み込みニューラルネットワーク
によってモデル化される．カーネル関数の数 dは tの観測点数mよりも小さくなるよ
うに選択する（d ≤ m）．

LeakyRelu 活性化関数からなる隠れ層を積層したモデルで表現される．層数やニューロ
ン数等のハイパーパラメータは交差検証に基づき調整した．探索対象のモデルの構造やハ
イパーパラメータについては，第 4章で詳しく述べる．
モデルの学習では，{βi(X)|i = 1, . . . , d} のニューラルネットワークとベースライン

µ(t)のパラメータが推定対象となる．具体的には，次の経験リスクを最小にするようにモ
デルを訓練する．

L(β, µ) =
∑

(X,t)∈Dobs

C(Y (X, t), Ŷ (X, t)) + λ
m∑
i=1

∑
j∈Ai

(µ(ti)− µ(tj))
2． (3.3)

第 1 項は，訓練データ集合 Dobs に含まれる観測値 Y (X, t) とその予測値 Ŷ (X, t) =∑d
i=1 k(t, si)βi(X) + µ(t)の間の乖離度を損失関数 C で測る．後で示すスペクトル関数

の予測と微細構造の予測では，C として，二乗損失関数を用いる．第 2項は，ベースライ
ン関数の推定における正則化項である．正則化により，観測点 ti とその近傍 tj ∈ Ai にお
ける µ(ti)と µ(tj)の間の乖離に罰則をかけることで，滑らかなベースライン関数の推定
を促す．式（3.3）より，tに対する Y (X, t)のデータに欠損値があっても本手法を適用で
きることが分かる．

18



3.2 関連手法 1：関数データ解析における回帰
関数データとは，例えば，気温や降水量の時空間データのように，任意の観測点におい
て本質的に連続的に変化する確率変数の観測値を意味する．観測点の順序や位置は物理的
な意味を持つ．関数データ解析という分野は，1950年代の Grenander[55]や Rao[56]ら
の研究から始まり，1990 年代に Ramsay と Silverman[57, 58] らにより体系化されたと
いわれている．
関数データ解析では，時間や空間上で離散的に観測されたデータに何らかの統計処理を
施して関数に変換した後，関数化されたデータに対して回帰分析や分類等の統計解析を実
施する．データに関数化を施すことで，観測ノイズの除去や欠損値補完による観測点数の
水増しを図る．また，アプリケーションによっては微分を計算できるようになることも大
きな利点になる．ここでサンプル j (j = 1, . . . , n) の観測点 t におけるデータ Yj(t) は，
真の値 Yj(t)

∗ と加法ノイズ ϵからなると仮定する．

Yj(t) = Yj(t)
∗ + ϵ. (3.4)

関数 Yj(t)
∗ を離散観測点上の Yj(t) のデータから推定するために，d 個の基底関数

ψ1(t), . . . , ψd(t)と係数パラメータ β1,j , . . . , βd,j を用いて，Yj(t)∗ を次のようにモデリン
グする．

Yj(t)
∗ = µ(t) +

d∑
i=1

ψi(t)βi,j . (3.5)

基底関数 ψi(t)としては，B-スプライン関数やフーリエ基底などが使われることが多い．
また，関数主成分分析から得られた固有関数を基底関数とすることもある．関数主成分分
析では，標本共分散関数

c(t, s) =
1

n

n∑
i=1

(Yi(t)− Ȳ (t))(Yi(s)− Ȳ (s)), Ȳ (t) =
1

n

n∑
i=1

Yi(t) (3.6)

の固有関数 ψ(t)を求める． ∫
c(t, s)ψ(s)ds = λψ(t). (3.7)

大きいほうから d個の固有値に相当する固有関数を正規直交基底として，Yj(t)∗ をモデリ
ングする．このとき，係数 β1,j , . . . , βd,j の最小二乗推定量は，固有関数の直交性の条件
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表 3.1 入出力変数の形式による関数回帰のモデルの分類．

　　

目的変数＼入力変数 スカラー 関数
スカラー 一般的な回帰モデル スカラ—関数回帰
関数 関数—スカラー回帰 関数—関数回帰

　

の下，Yj(t) − Ȳ (t) と固有関数の内積となる．この表現は Karhunen–Loéve 展開といわ
れることもある．
式（3.4）と式（3.5）をまとめると，観測データ Yj(t)の生成過程は次のように表される．

Yj(t) = µ(t) +
d∑

i=1

ψi(t)βi,j + ϵ. (3.8)

ここで，係数とサンプル j の間に何らかの数学的構造が依存するケースを考える．サンプ
ルを特徴付ける変数（あるいはインデックス）をX と書けば，式 (3.8)を次のように表す
ことができる．

Y (X, t) = µ(t) +
d∑

i=1

ψi(t)βi(X) + ϵ. (3.9)

ここで基底関数にカーネル ψi(t) = k(t, si)を設定すれば，KRFOと同等の表現が得られ
る．すなわち，基底展開による離散データの関数化において，KRFOは，サンプル依存的
に変化する係数を外部変数 X を入力とする統計モデルで表現していることに相当する．
入力変数と出力変数のいずれかに関数データを含む回帰分析のことを関数回帰分析とい
う．関数回帰のモデルは，表 3.1のように入出力変数の形式により四つのカテゴリに分類
される．
まずは，入力変数が関数データ，目的変数がスカラーの問題設定を考える．入力変数の
サンプル j の関数データを Xj(t)，目的変数のスカラー値を Yj とすると，関数線形モデ
ルは次式で与えられる．

Yj = µ+

∫
T
Xj(t)β(t)dt+ ϵj． (3.10)

µは切片項，β(t)は回帰係数関数，ϵj ∼ N(0, σ2)は観測誤差である．T は観測点 tの定
義域を表す．
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次に，入力変数がスカラーを含む実数ベクトル，出力変数が関数データの問題設定を考
える．本研究の問題設定はこのケースに該当する．サンプル j の d個の入力変数を Xi,j

(i = 1, . . . , d)，目的変数の関数データを Yj(t)とすると，関数線形モデルは次式で与えら
れる．

Yj(t) = µ(t) +

d∑
i=1

Xi,jβi(t) + ϵj(t)． (3.11)

µ(t)は切片項の関数，βi(t)は変数 iの回帰係数関数，ϵi(t)は誤差関数である．目的変数
Yj(t)の tによる変化を関数 βi(t)で表現している．
最後に，入力変数と出力変数が共に関数形式で与えられる問題設定を考える．入力変数
を Xj(s)，目的変数を Yj(t)とする．このとき関数線形モデルは次式で与えられる．

Yj(t) = µ(t) +
d∑

i=1

∫
T
Xi,j(s)βi(s, t)ds+ ϵj． (3.12)

βi(s, t)は回帰係数関数，ϵj(t)は誤算関数である．回帰係数関数は 2変数関数として与え
られる．また，関数—関数データ回帰では，入力変数と出力変数が同じ tの関数として与
えられる場合も考えられる．このときモデルは次式で与えられる．

Yj(t) = µ(t) +
d∑

i=1

Xi,j(t)βi(t) + ϵj． (3.13)

このモデルでは tの入力変数 Xi,j(t)のみが目的変数 Yi(t)に影響を及ぼすことから，関
数同時モデルと呼ばれる．
関数データ解析では，このように入力変数をスカラー，出力変数を関数データとする回
帰手法が研究されてきた．ここで，本研究で取り扱うケーススタディとして，化学構造か
らのスペクトル関数の予測や組成・プロセス条件から微細構造の予測との対応を考えてみ
る．両ケース共に，関数回帰モデルは入力変数がスカラー（ベクトル），目的変数が関数
となり，問題形式は関数—スカラー回帰に分類される．化学構造からスペクトル関数を予
測する場合，化学構造によってスペクトル関数が異なる．スペクトルは波長 tの関数であ
る．また，組成・プロセス条件から微細構造を予測するケースでは，画像のピクセルの位
置が tとなる．しかしながら，通常の関数—スカラー回帰では，もう一つの説明変数であ
る化学構造や組成・プロセス条件の影響をモデリングできない．そこで，関数データ解析
のモデリングの自然な拡張として，第 3.1節で述べた KRFOを考案した．
関数データ解析の中で，関数時系列解析という問題設定がある．今，ある時刻あるいは
時間間隔 iにおける関数データの集合 {Xj(t)|j = 1, . . . , n}が与えられているとする．こ
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こでの関数時系列解析の目的は，このデータ集合を用いて将来の時点 n+ h (h > 0)の関
数 Xn+h(t) を予測することである．そこでまず，n 個のサンプルを用いてデータ集合の
関数化を行う．

Xj(t) = µ(t) +

d∑
i=1

ψi(t)βi,j . (3.14)

例えば，ψ として，関数主成分分析から得られた d個の正規直交基底を用いる．ここで，
予測対象の時点 n+ hの関数は，次のように表される．

Xn+h(t) = µ(t) +
d∑

i=1

ψi(t)βi,n+h. (3.15)

このとき，予測すべき変数は係数 β1,n+h, . . . , βd,n+hである．そこで，Hyndman et al.[60]

や Aue et al.[61]は，n個の多変量時系列データ {(β1,i, . . . , βd,i)|i = 1, . . . , n}を用いて
時系列モデルを推定し，(β1,n+h, . . . , βd,n+h)の予測値を式（3.15）に代入して Xn+h(t)

を予測することを提案している．これらの関数時系列解析の手法と KRFOは，係数集合
の変化に何らの数学的構造が存在すると仮定し，係数集合を予測する統計モデルを構築す
ることで，将来の関数データを予測しようという点において思想的共通性を見出すことが
できる．

3.3 関連手法 2：Conditional GAN

Mirza et al.[29]によって提案された Conditional GAN（cGAN）[29]は，GANの生
成器と識別器に生成対象の変数に紐づけられたラベルを導入することで，式（3.16）を用
いてラベルで条件づけられた画像を生成する手法である．cGANは，生成器（G）と呼ば
れる生成モデルと，識別器（D）と呼ばれる 2値分類器から構成される．モデルの構造を
図 3.2に示す．詳細については，第 4章で説明する．
生成器 Y = G(X,Z)は，式（2.2）に示すように，スペクトル関数の m個の値や，グ
レースケール画像の行列 Y を出力する．入力変数は，ラベルX とランダムノイズ Z で構
成される．cGAN では X は条件変数と呼ばれる．ノイズ Z ∼ N(0, 1) は平均が 0 で分
散 1の正規分布に従うと仮定される．例えば，入力（X,Z）は，バッチ正規化層と Leaky

ReLU活性化関数，全結合埋め込み層を通して埋め込みベクトルに変換され，さらにスペ
クトルや微細構造画像を表すベクトル Y = y(X)に変換される．識別器 D(X,Y )は二値
分類器であり，条件変数 X と Y を入力とし，Y が Gから生成された偽のデータである
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Real? Fake? Generator

Discriminator

Z ⇠ N(0, 1)
<latexit sha1_base64="AXvm+yhV+PRjPqK4+eMR3LeGrXo="></latexit>

X ⇠ pdata(X)
<latexit sha1_base64="nW3fI/lvYPgBcLGY/DZFl3FP/3Y="></latexit>

X ⇠ pdata(X)
<latexit sha1_base64="nW3fI/lvYPgBcLGY/DZFl3FP/3Y="></latexit>

G(X,Z)
<latexit sha1_base64="f8ffIgcLDUrqg2HHuIwVxFYwfIs="></latexit>

Y<latexit sha1_base64="712iWqdErKFi5mYgqNo1ZREikck="></latexit>

G
<latexit sha1_base64="YGFRaQLqDDLdNzP+ubBrHp8LC2k="></latexit>

D<latexit sha1_base64="dSn1GwIVVMZkQOt8Qmi+FJ+ia0s="></latexit>

Fake data

Real data

図 3.2 cGAN のモデルアーキテクチャー．生成器 G は，組成・プロセス条件や分子
の記述子 X から走査電子顕微鏡像または UV-Vis-NIR 吸収スペクトル関数へのマッ
ピングを行う．入力 Z は，ランダムなガウスノイズ．識別器Dは，X に加えて，微細
構造電子顕微鏡像あるいはスペクトル関数が与えられると，入力されたデータが本物か
偽物かを判定する．

か，実際のデータであるかを判定する．識別器 D はニューラルネットワークを用いてモ
デリングする．層の数や各層のニューロン数などのモデル構造は，基本的な形式を維持し
ながら，検証データ集合に対する汎化性能に基づいて決定される．Gと D は次のコスト
関数を用いた敵対的学習により訓練される．

min
G

max
D

E (X,Y )∼pdata(X,Y )

[
logD(X,Y )

]
+ EZ∼N(0,1),X∼pdata(X)

[
log(1−D(X,G(X,Z)))

]． (3.16)

第 1項は，識別器D(X,Y ) が真の Y を正しく真であると判定できた場合大きくなる．第
2項は 1−D(X,G(X,Z))が大きくなったとき，つまり，識別器 D が生成器が生成した
G(X,Z)を偽物と判定したときに大きくなる．識別器 D は，分類誤差が最小になるよう
に式（3.16）を最大化するように学習される，逆に生成器 G は D が誤認識するように，
すなわち，コスト関数が大きくなるように学習される．Gと D を交互に学習することに
より，任意の記述子 X に対して，高品質の偽のスペクトル関数や微細構造画像を生成で
きる Gが得られる．cGANは，多次元出力変数の教師あり学習の手法と見なすことがで
きる．特に cGANは画像生成の手法として様々な研究がなされており，画像を出力変数
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として扱う場合，機械学習の研究で蓄積された様々な成果を利用できる．ただし，他の従
来の敵対的生成ネットワークと同様に，cGANは学習プロセスの不安定さという問題を持
つ．特に，少数データセットに対しては脆弱であることが指摘されている．学習データが
限定されている場合，識別器は簡単にデータに過適合し，本物と偽物を完全分類してしま
う．これにより，モデルの訓練中に勾配が消失し，学習プロセスが停止してしまう．敵対
的学習プロセスを安定させる解決策として，Gと D の更新頻度のバランスをとることが
提案されているが，簡単ではない．主な理由は，Y が高次元であるため生成器のバラメー
タ数が膨大になることにある．本研究でのケーススタディでは，Y の次元は，スペクトル
関数予測では 2,000 を超え，解像度 100 × 100 の微細構造顕微鏡画像では，最大 10,000

と高次元となり，それに伴い生成器のパラメータ数も大幅に増加する．

3.4 関連手法 3：Long Short-Term Memory

Urbina et al.[28]は，Long short-term memory (LSTM) と注意機構を用いたエンコー
ダー・デコーダーモデルを用いて，化学構造から UV-Visスペクトル関数を予測している
[28]．LSTM[62]は時系列データの解析のために，Recurrent Neural Network (RNN) の
改良版として 1995年に発表されたモデルである．時系列データの予測では，ある時点ま
でのデータ集合から次に起こりうるデータを予測する．通常の入力変数とは異なり，入力
ベクトルの隣り合う要素は互いに依存関係を持つ．RNNは，過去の情報から現在の値を
計算する再帰的構造を有しており，中間層にて，ある時刻 tの入力層からの入力と前の時
刻 t− 1の中間層からの情報を加算することにより，短期的な過去の情報を現在に引き継
ぐ．具体的には，時系列データ {x1, ..., xT }を入力としたとき，t+1の予測値を yt+1，時
刻 tでの入力層から次の隠れ層の重みとバイアスをWxh，bxh，中間の隠れ層の重みとバ
イアスをWhh，bhh，出力層の一つ前の隠れ層から出力層の重みとバイアスをWhy，bhy
として，次のように t+ 1の yt+1 を計算する．

zt = f (hidden)(Wxhxt +Whhzt−1 + bxh + bhh)， (3.17)

yt+1 = f (out)(Whyzt + bhy)． (3.18)

短期的な過去の情報はWhhzt−1 を介して継承される．RNN の逆誤差伝搬では，微分連
鎖律に基づく勾配計算において，時点ごとに損失関数の微係数を計算し，伝搬対象の時間
幅の分だけ乗算することになる．このとき，時間幅が大きくなると勾配の発散や消失が生
じるため，長期的な情報を学習に反映できないという問題がある．LSTM は RNN の勾
配の発散や消失を抑制するために拡張されたモデルである [62]．LSTM では，長期記憶
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を学習に反映できるように，入力ゲートと忘却ゲート，出力ゲートと呼ばれる三つのゲー
トによって t + 1の予測値が計算される．RNNでは一つ前の時刻からの情報伝播だけで
あったが，LSTMではそれに加え，忘却ゲートと呼ばれるゲートにて，過去の情報から重
要な情報と不必要な情報を取捨選択することにより，重みの発散を防ぎつつ，長期的な記
憶を継承することができる．

3.5 関連手法 4：注意機構を用いた Seq2Seq

Seq2Seqは，自然言語処理で用いられる手法であり自動翻訳のために開発された手法で
ある．エンコーダーと呼ばれる入力情報を圧縮していく工程と，その圧縮を復元していく
デコーダーと呼ばれる工程で構成される生成モデルの一つである．Seq2Seq はエンコー
ダー，デコーダー共に RNNを利用したモデル構造を有している．例えば，日本語を英語
に翻訳する場合には，エンコーダーは日本語文を入力として，RNNを通じて単語間の情
報を受け取りつつ特徴量を出力する．次にエンコーダーの最後の隠れ層のパラメータ情報
をデコーダーに渡す．デコーダーは，正解となる英語文を入力として，エンコーダーから
受け取った隠れ層のパラメータを初期状態とし，入力された英語文が再現されるように学
習を行う．Seq2Seqでは長文を扱うことが難しいため，解決策の一つとして，注意機構と
呼ばれるモデリング手法が提案され，学習精度が大幅に向上した [35, 63]．注意機構では，
エンコーダーの全ての隠れ層の情報をデコーダーに渡し，スコアと呼ばれる重みをかけて
重み付き平均で単語を予測する．単語ごとに異なる重みをかけることで，長文にも対応が
可能となる．スペクトル関数に適用する場合は，エンコーダーへの入力は，化学構造を埋
め込みベクトルに変換したフィンガープリントであり，デコーダーへの入力は，波長点ご
とのスペクトル強度となる．

3.6 関連手法 5：マルチタスク学習
マルチタスク学習では，関連する複数のタスクを同時に学習することにより，各タスク
を個別に学習するよりも優れた性能を引き出すことを目的とする [36, 37, 64]．人間の学
習の仕組みと同様に，例えば英語を習得している日本人が他言語を習得する際に，外国語
を何も習得していない日本人と比べて，容易に他言語を習得できる現象と同様のことが
機械学習にも起こり得る．あるタスクから学習した知識を他の関連するタスクの学習に
転用するため，マルチタスク学習は転移学習の一種ともいえる．教師あり学習における
マルチタスク学習では，p個のタスク {Ti}pi=1 があり，各タスク iに対してデータセット
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{(xij , yij)}
ni
j=1 が与えられる．xij は入力，yij はそのラベルである．タスク {Ti}pi=1 は，yij

が連続値の場合は回帰，離散値の場合は分類となる．マルチタスク学習の目的は，p個の関
数 {fi(x)}pi=1はタスク間共通成分と固有成分からなり，与えられたデータからこれらの成
分を学習することである [65]．深層学習によるアプローチでは，Hard Parameter Sharing

と Soft Parameter Sharing の二つのアプローチがある．Hard Parameter Sharing は，
マルチタスク学習で一般的に使用されるアプローチである [66, 67]．Hard Parameter

Sharingは，全てのタスク間で入力から k 個の隠れ層を共有し，k + 1個目の隠れ層から
タスク固有のパラメータを学習する手法である．もう一方の Soft Parameter Sharingの
アプローチの一つである Cross-Stitch Networksでは，あるタスク Aとタスク B に対し
て，同じネットワークアーキテクチャを有するニューラルネットワークが与え，それぞれ
の i番目の隠れ層の j 番目のユニットに含まれた隠れた特徴量を xAi,j，xBi,j とする．この
とき，タスクの関連性は次式で計算される．(

x̃Ai,j
x̃Bi,j

)
=

(
αAA αAB

αBA αBB

)(
xAi,j
xBi,j

)
． (3.19)

二つのネットワークのパラメータと重みを学習することにより，タスク間の特徴量を共有
した学習ができる．
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第 4章

モデル設計と性能指標

第 3章で紹介した KRFOと cGANについて，具体的なモデルの設計方法とハイパーパ
ラメータの調整方法の詳細を示す．また，スペクトル関数の予測および微細構造の電子顕
微鏡像予測において用いた性能検証指標の詳細を示す．

4.1 Kernel Regression with Functional Outputsのモデル設計
化学構造を入力とした UV-Vis-NIR 吸収スペクトルの予測と組成やプロセス条件を入
力とした微細構造の予測の二つのケースにおける KRFOのモデルの基本的な形は同じで
ある．
スペクトル関数を予測する場合の入力変数X は，半径 3の ECFPフィンガープリント
で化学構造を数値化した 1,024ビット（p = 1, 024）の二値ベクトルである．モデルは全
結合層，バッチ正規化層，および LeakyReLU活性化関数を積層した構造をとる．KRFO

に用いるカーネル基底関数はガウス基底関数（RBF）を選択した．RBFカーネル以外に
も，tricubeカーネル関数，Epanechnikovカーネル関数，一様カーネル関数を用いて検証
を行ったが，予測精度にほとんど差がなかったため，本論文では RBFカーネルの結果の
みを報告する．探索したハイパーパラメーターセットは，隠れ層の層数と，RBFの高さ
l ∈ {0.5, 1, 5, 10}と分散 σ2 ∈ {0.0005, 0.0001, 0.00005}である．隠れ層の数は 1から 4

の範囲で探索を行なった．各層数のモデルのニューロン数は，図 4.1に示すように，隠れ
層の数に基づき，入力と出力変数の次元数を線形補間するように決定した．
微細構造を予測する場合の入力変数 X は，化学組成とプロセス条件を表す 6次元ベク
トルである．スペクトル関数の場合とは異なり，画像の場合，同一被写体だとしても撮影
位置や角度によって出力画像が変化するため，ある組成とプロセス条件の組み合わせに対
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応する SEM画像は一意に決まらない．このような画像特有の多様性を表現するためにノ
イズ Z を入力変数に加える．なおノイズ Z を単純にガウス分布からランダムにサンプリ
ングしてしまうと，誤差逆伝播法による微分が不可能になるため，変分オートエンコー
ダー [68]の学習に広く適用されている reparameterization trickを用いる．ガウス分布に
従う乱数 κ ∼ N(0, 1)を用いてノイズ Z は Zi = τi(X) + κηi(X)で定めた．平均 τi と標
準偏差 ηi(X)は X の関数で，ニューラルネットワークで記述される．なお，X は平均が
0，分散が 1になるように正規化した．スペクトル関数の予測とは異なり，モデル構造は，
転置畳み込み層，バッチ正規化層，Leaky ReLU 活性化関数を積層した構造により構成
した．スペクトル関数の場合と同様に，RBFカーネル以外にも，tricubeカーネル関数，
Epanechnikovカーネル関数，一様カーネル関数を用いた検証を実施したが，同じく予測
精度への影響は小さかったため，本論文では RBFカーネルのみ結果のみを報告する．探
索したハイパーパラメータセットは隠れ層の数，RBFカーネルの高さ l ∈ {0.5, 1, 5, 10}
と分散 σ2 ∈ {0.0005, 0.0001, 0.00005} とし，交差検証法によりこれらの値を決定した．
隠れ層の数は 1 から 4 の範囲で探索を行なった．各層数のモデルのニューロン数は，図
4.2に示すように，隠れ層の数に基づき，入力と出力変数の次元数を線形補間するように
決定した．隠れ層の数に対するニューロン数詳細は，表 4.1，表 4.2にて示す．スペクトル
関数の予測と微細構造の予測共に，検証データセットに対して，平均平方二乗誤差（root

mean square error, RMSE）を最小にするハイパーパラメータを選択した．

4.2 Conditional GANのモデル設計
cGANにおいても，二つのケーススタディおけるモデルの基本構造は共通である．生成
器は入力変数 X ∈ Rp とガウスノイズ Z ∈ Rq ∼ N(0, 1)から出力変数 Y ∈ Rm にマッ
ピングする．入力変数は，全結合層，バッチ正規化層および LeakyReLU活性化関数を介
して埋め込み空間に転送され，複数の隠れ層と全結合層またはシグモイド層を介して出力
変数に変換される．識別器の入力は本物あるいは偽物の Y と条件変数 X であり，Y が
本物か偽物かを識別する．識別器は二つのタスクに対してそれぞれ，全結合のニューラル
ネットワークと畳み込みニューラルネットワークでモデルを構築した．
スペクトル関数予測の入力変数 X は，半径 3 の ECFP フィンガープリントで化学構
造を 1,024 ビット（p = 1, 024）の二値ベクトルに定めた．生成器のノイズ Z の次元は
q = 100に設定した．したがって，生成器の入力変数の次元は，化学構造の 1,024ビット
（p = 1, 024）とノイズ Z(q = 100) を合わせた 1,124 となる．埋め込み層と出力層を固
定し，隠れ層の数を 1から 4まで変化させ，各繰り返し単位を全結合層，バッチ正規化，
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表
4
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ペ
ク
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LeakyReLU活性化関数で構成した上で各モデルの予測性能を検証した．各層のニューロ
ンの数は，隠れ層の数に応じ，入力と出力の長さを丸め込んだ整数で線形補間するように
設定した．スペクトルの予測では，データセット I，データセット II，USGSデータセッ
トという三つのデータを解析する．このケースの Y の次元は 181，171，2,151 となる．
識別器の入力変数の次元は，化学構造フィンガープリントの 1,024ビット（p = 1, 024）と
Y の次元を合わせて，データセットごとに，1,205，1,195，3,175となる．識別器のネッ
トワーク構造は，基本的に生成器と同じ方法で設計したが，図 4.3および図 4.4に示すよ
うに，バッチ正規化層はドロップアウト層に置き換えられている．
微細構造予測の入力変数は，組成とプロセス条件を表す 6次元ベクトル X とノイズ Z

から成る．ノイズ Z の次元は 100とした．X は，訓練データにおいて各要素が平均が 0，
分散が 1になるように正規化した．スペクトル関数の予測とは異なり，モデルの構造は，
転置畳み込み層，バッチ正規化層，LeakyReLU活性化関数を積層して構築した．モデル
の性能評価は，スペクトル関数のケースと同様に，隠れ層の数を 1 から 4 まで変化させ
て，最良のモデル構造を決定した．二つのタスクにおいて，検討したパラメータの組み合
わせを図 4.3，図 4.4，図 4.5，図 4.6，表 4.3，表 4.4，表 4.5に示す．スペクトル関数の
予測と微細構造の予測共に，検証データセットに対して RMSEを最小にするハイパーパ
ラメータを選択した．

4.3 性能評価指標
n個のテスト分子 {Xi|i = 1, . . . , n}のスペクトル関数のm個の波長 {tj |j = 1, . . . ,m}
に対し，RMSE，平均絶対誤差（mean absolute error, MAE），決定係数（R2）），予測ス
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構
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ト
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ペクトルの微分に対する RMSEderivative を用いて，モデルの予測性能を評価した．

RMSE(i) =

√√√√ 1

m

m∑
j=1

(
Y (Xi, tj)− Ŷ (Xi, tj)

)2
， (4.1)

MAE(i) =
1

m

m∑
j=1

∣∣∣Y (Xi, tj)− Ŷ (Xi, tj)
∣∣∣， (4.2)

R2(i) = 1−

∑m
j=1

(
Y (Xi, tj)− Ŷ (Xi, tj)

)2
∑m

j=1

(
Y (Xi, tj)− Ȳ

)2
(
Ȳ =

1

m

m∑
j=1

Ŷ (Xi, tj)

)
， (4.3)

RMSEderivative(i)

=

√√√√ 1

m− 1

m−1∑
j=1

[(
Y (Xi, tj)− Y (Xi, tj+1)

) ‒ (Ŷ (Xi, tj)− Ŷ (Xi, tj+1)
)]2．
(4.4)

ここで，Ŷ (Xi, tj) は分子 iと波長 tj の予測スペクトル値を示す．テストデータセットの
n個の分子の各性能指標の中央値を計算し，三つの独立した実験の統計量を計算した．
微細構造予測では，予測画像と実験の SEM 画像との間の類似性を評価する指標とし
て，Structural SIMilarity（SSIM）[69]と位置・スケール・回転に対する不変性を保持す
る Oriented FAST and Rotated BRIEF (ORB) [70, 71]を使用した．ORBは，二つの
画像の局所的な特徴点を検出した上で，それらの画像特徴量の類似度を計算する．FAST

アルゴリズムは，画像内のコーナー特徴点を検出し，それらのバイナリ特徴記述子を計算
するための方法である．検出した特徴点に対してマッチングを行い，二つの画像間の近
さを計算する．スケール不変性を導入するために，ORBは画像の解像度を変えた画像ピ
ラミッドを作成し，各レイヤーに FASTを適用して全てのピクセルの特徴点を計算する．
二つの画像が完全に一致する場合はゼロになる．本研究で使用したもう一つの画像類似度
である SSIMは，明るさ，コントラスト，構造の観点から画像を比較し，それらを乗算す
ることにより，類似度を計算する．実験画像 oと予測画像 pの特定のサイズのウィンドウ
をそれぞれ xと y と表せば，SSIMは次式で定義される．

SSIM(x, y) =
(2µxµy + c1)(2σxy + c2)

(µ2
x + µ2

y + c1)(σ2
x + σ2

y + c2)
． (4.5)

µx と µy は，実験画像と予測画像のウィンドウ内の平均強度を示す．σx と σy は，分母が
非常に小さい場合に，SSIM の出力値を安定させるための定数である．画像の類似性は，
ウィンドウが画像座標上を移動するときに，SSIM値を平均化することによって計算され
る．SSIMは 0から 1の間をとり，二つの画像が完全に一致する場合は 1になる．
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表
4
.3
ス
ペ
ク
ト
ル
関
数
予
測
に
お
け
る

cG
A
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識
別
器
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補
モ
デ
ル
の
層
数
と
ニ
ュ
ー
ロ
ン
数
の
設
定
．
ア
ス
タ
リ
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は
，
モ
デ
ル
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証

に
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化
性
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が
最
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デ
ル
を
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す
．

C
at
eg
or
y

#
of

la
y
er
s

D
at
as
et

In
p
u
t

L
ay
er
1

L
ay
er
2

L
ay
er
3

L
ay
er
4

O
u
tp
u
t

D
is
cr
im

in
at
or

1

D
at
as
et

I
12

05
60

0
1

D
at
a
se
t
II

11
95

60
0

1

U
S
G
S

31
7
5

16
00

1

2

D
at
as
et

I*
12

05
8
00

40
0

1

D
at
as
et

II
11

95
80

0
4
00

1

U
S
G
S
*

31
75

22
0
0

11
0
0

1

3

D
at
as
et

I
12

0
5

90
0

60
0

30
0

1

D
at
as
et

II
*

11
95

90
0

60
0

30
0

1

U
S
G
S

31
7
5

24
00

1
60

0
8
0
0

1

4

D
at
as
et

I
12

0
5

96
0

72
0

48
0

24
0

1

D
at
a
se
t
II

11
95

96
0

72
0

48
0

24
0

1

U
S
G
S

31
7
5

26
00

1
95

0
1
30

0
6
5
0

1

39



表
4
.4
ス
ペ
ク
ト
ル
関
数
予
測
に
お
け
る

cG
A
N
生
成
器
候
補
モ
デ
ル
の
層
数
と
ニ
ュ
ー
ロ
ン
数
の
設
定
．
ア
ス
タ
リ
ス
ク
は
，
モ
デ
ル
検
証

に
お
い
て
汎
化
性
能
が
最
も
高
か
っ
た
モ
デ
ル
を
表
す
．

C
at
eg
or
y

#
o
f
la
ye
rs

D
a
ta
se
t

In
p
u
t

L
ay
er
1

L
ay
er
2

L
ay
er
3

L
ay
er
4

O
u
tp
u
t

G
en
er
at
o
r

1

D
at
as
et

I
11

24
70

0
1
81

D
at
as
et

II
11

24
70

0
1
71

U
S
G
S

11
24

1
70

0
2
1
5
1

2

D
at
as
et

I
11

24
86

0
53

0
1
81

D
at
as
et

II
11

24
86

0
53

0
17

1

U
S
G
S

11
24

14
00

17
0
0

2
1
5
1

3

D
at
as
et

I
11

24
95

0
70

0
4
5
0

1
81

D
at
as
et

II
11

24
95

0
70

0
4
5
0

1
71

U
S
G
S
*

11
24

1
35

0
16

0
0

1
8
50

2
1
5
1

4

D
at
as
et

I*
11

24
10

0
0

80
0

6
0
0

4
00

1
81

D
a
ta
se
t
II
*

11
24

10
00

80
0

6
0
0

4
00

1
71

U
S
G
S

11
24

1
30

0
15

0
0

1
7
00

2
0
0
0

21
5
1

40



表
4
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第 5章

結果と考察

第 3章で示した提案手法である KRFOの予測性能を三つのケーススタディを通して検
証する．また，KRFO の少数データに対する学習・予測メカニズムを数値的に明らかに
し，検証・考察を行う．具体的な問題設定として，有機分子の化学構造を入力からUV-Vis

スペクトルおよび近赤外スペクトルの関数を予測するタスクと，マグネトロンスパッタリ
ング法を用いて作成された金属薄膜を対象に，組成とプロセスパラメータから材料の微細
構造を表す電子顕微鏡像を予測するタスクを取り上げる．UV-Visスペクトルの事例では
実験データの数は数百～数千であるが，近赤外スペクトルの事例で得られた実験データの
数はわずか 68，微細構造予測の実験データ数は 123とデータ量が非常に少ない．

5.1 スペクトル関数の予測
5.1.1 UV-Visスペクトルの予測
Urbina et al.[28]は，異なる化学空間を包含する有機分子の UV-Visスペクトルの実験
データセットを 2種類作成した．本研究では，これらのデータセットをデータセット Iお
よびデータセット IIと呼ぶことにする．データセット Iは，高速液体クロマトグラフィー
を用いて測定された 949 種類の市販化合物の光吸収スペクトルで構成されている．デー
タセット IIには，マイクロプレート分光光度計で測定された 2,222の異なる市販の医薬品
分子のスペクトルが含まれている．データセット Iおよびデータセット II においてそれ
ぞれ，UV-Vis領域（220∼400nm）で等間隔に配置された 181点および 171点の波長で
の吸収スペクトルが測定されている．測定されたスペクトル関数は最小値が 0，最大値が
1 となるように標準化を行なった．データセット I と比較して，データセット II はデー
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タ量が多く，実験対象の化学構造も多様である．モデルの学習と予測性能を評価するため
に，データセットの約 70%を訓練データとしてランダムに選択し，約 15%をテストデー
タセット，残りの約 15%を検証用データセットとして使用した．データセットの分割は，
同じ化合物の複数のスペクトル関数がテストデータセットに含まれないように実行した．
Urbina et al.[28]は，このデータセットに対してス LSTMと注意機構を用いた Seq2Seq

を適用した結果を報告している [28]，本研究で新たに実施した cGANと KRFOの予測結
果を論文の報告値と比較する．
KRFOでは，観測された波長範囲（220または 230∼400nm）を等間隔に 128個のセグ
メントに分割し，カーネル中心 s1, . . . , sd (d = 128)を配置した．分割数は任意に決定す
ることができる．カーネル基底関数の種類も任意に設定することができるが，カーネル
基底関数の種類は予測精度に特に影響を及さなかったため，ここでは RBFカーネルの結
果のみを報告する．ハイパーパラメータは，カーネル基底関数の分散 σ2 と高さスケール
l，ニューラルネットワークの隠れ層の数で構成される．前章で述べたように，ハイパー
パラメータの探索候補として σ2 では三つの異なる値，l では四つの異なる値を設定した．
ニューラルネットワークの隠れ層の候補数は 1～4とした．各層のニューロン数は出力の
数（128）と入力変数の次元数の間で線形に増加あるいは減少するように決定した．最終
的なハイパーパラメータの候補は，σ2 の 3個，l の 4個，隠れ層の 4個の組み合わせに
なり，合計で 48パターンの組み合わせを探索した．各組み合わせのモデルの性能を検証
データセットの平均平方二乗誤差（RMSE）で測定して最適な組み合わせを決定した．
cGAN のハイパーパラメータは，生成器と識別器のネットワーク構造で構成される．

KRFO と同様に，生成器と識別器のネットワーク構造は，全結合層，バッチ正規化，
LeakyReLU活性化関数から成るブロックの繰り返しにより構成される．隠れ層のブロッ
ク数の候補は 1∼4とし，各層構造のニューロン数はカーネル回帰と同様に入出力間で線
形に次元数が増加・減少するように定めた．モデルの予測性能の評価では検証データセッ
トに対する RMSEを計算し，最適なハイパーパラメータの組み合わせを決定した．
ハイパーパラメータ探索の結果，データセット Iでは，KRFO，cGANの生成器・識別
器のニューラルネットワークの隠れ層の数はそれぞれ 4，4および 2が選択された．デー
タセット IIでは，KRFO，cGANの生成器・識別器のニューラルネットワークの隠れ層
の数は，それぞれ 3，4および 3となった．分散 σ2 の値は両方のデータセットで 0.0005，
l はデータセット I とデータセット II のそれぞれ 0.5 および 5 となった．いずれのハイ
パーパラメータも予測精度に影響を与えうるが，特に等間隔に配置するカーネル基底関数
の幅を決める分散 σ2 の値の影響は大きい．分散 σ2 の値は，配置するカーネル基底関数
の数に応じて，各カーネル基底関数が十分に重なるように調節しなければならない．重
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なりが不十分であれば，モデルの滑らかさが足りず予測精度の低下が起きる．そのため，
KRFOを用いてスペクトル関数を予測する際には，カーネル基底関数の種類や高さ，隠
れ層の数よりも，カーネル基底関数の幅に注意してハイパーパラメータ調整を行う必要が
あることが分かった．
調整されたハイパーパラメータを用いて訓練されたモデルの予測性能を評価するため，
各テスト分子のm個の予測スペクトル値と観測値の間の RMSE，決定係数（R2）および
MAEを計算し，150あるいは 342個のテスト分子の各性能指標の中央値の平均と標準偏
差を比較した．また，関数データの予測では勾配の予測も重要であることから，スペクト
ル関数の勾配の RMSE（RMSE derivative）に基づいて予測性能を評価した．訓練デー
タ，検証データ，テストデータへの分割を独立に 3回実施し，性能指標を計算した．
表 5.1 に，三つの独立した数値実験の性能指標の平均と標準誤差と共に，Urbina et

al.[28] が報告した LSTM と注意機構を用いた Seq2Seq の予測精度を示す．データ数は
データセット IIが最も大きく，学習に用いたデータ数は 1,552個である．データセット I

では，649 個のデータが訓練に用いられた．データセット II では，Urbina et al.[28] の
Seq2Seqの性能が最も優れていたものの，KRFOと cGANもほぼ同等の性能を示してい
る．データセット Iでは，KRFOが他の三つの手法よりも優れていたが，cGANとの違
いはそれほど顕著ではない．また，cGANの RMSE derivativeは他の手法と比較して精
度が低い．これは，cGAN の予測スペクトルの計算ではランダムにサンプリングされた
Z のアンサンブル平均を使用しているため，スペクトルの勾配の滑らかさが失われること
が原因である．ただし，この問題は事後処理として予測スペクトルの平滑化を実施するこ
とである程度解決することができる．なお LSTMや Seq2Seqのコードが配布されていな
いため，モデルの性能比較をさらに深めることができなかったが，少なくともこのケース
スタディではほぼ同じ性能を有していると結論付ける．
図 5.1と図 5.2は，データセット Iとデータセット IIからランダムに選択した 27個の
テスト分子の予測結果を示す．なおここでは 27個のみの結果を示したが，予測精度につ
いて包括的な理解を得るために，付録 Aにランダムに選択した 60個のテスト分子に対す
る予測結果や推定された切片項 µ(t)，訓練時のフィッティング結果も示している．
図 5.1 と図 5.2 から，KRFO はスペクトルの細かい凹凸のパターン含めて予測できて
いることがわかる．また多くの分子について，吸収スペクトルの複数のピーク位置と関数
の形状がほぼ完全に予測されている．ケースによっては，小さなピークや緩やかな丘状の
ピークといった目視では分かりづらい特徴も適切に捉えることができている．この結果
は，化学的には部分構造の有無が分子の光吸収スペクトルの主決定要因であることを示唆
する．スペクトル関数の大まかな傾向を捉えるという点では，KRFOと cGANの間に大
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RMSE: 0.037 (cGAN) 0.012 (KRFO)
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RMSE: 0.061 (cGAN) 0.023 (KRFO)
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RMSE: 0.054 (cGAN) 0.029 (KRFO)
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RMSE: 0.059 (cGAN) 0.034 (KRFO)
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220 265 310 355 400
Wavelength (nm)

0.20
0.40
0.60
0.80

Ab
so

rb
an

ce
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図 5.1 データセット Iからランダムに選択された 27個のテスト分子の予測結果．（a）
KRFO（ピンク），（b）cGAN（オレンジ），（c）UV-Visスペクトルの実験値（青）．
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図 5.2 データセット II からランダムに選択された 27 個のテスト分子の予測結果．
（a）KRFO（ピンク），（b）cGAN（オレンジ），（c）UV-Visスペクトルの実験値（青）．
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きな違いはない．ただし，cGANは予測式の Z のランダムネスにより，予測されたスペ
クトル関数に揺らぎが生じるため，マイナーなピーク位置を捉えることは難しい．平滑化
処理を施したとしても，偽のピークが出現してしまう可能性がある．したがって，スペク
トル予測に関しては KRFOが大きな利点を有していると結論付ける．

5.1.2 近赤外スペクトルの予測
米国地質調査所（USGS）スペクトルライブラリのデータセットには，1,000種類以上
の分子の反射光のスペクトルが収録されている．データセットには実験室や野外で空中分
光器で測定されたサンプルが含まれている [72]．また無機物から有機物までさまざまなの
物質のデータが収録されている．本研究では有機物に解析対象を限定した．また，同一分
子に複数のスペクトルデータが記録されている場合には室温で測定したスペクトルデータ
を選択した．全分子に対し，紫外線から遠赤外線までの波長領域 0.35∼2.5µmにおいて，
ほぼ等間隔で配置された 2,151点の波長でスペクトルの値が記録されている．UV-Visの
データ数と比べると，取得できたデータの数は 68個とサンプル数はかなり少ないデータ
セットとなる．なおデータとして，反射率 R が記録されていたため，反射率と吸収率の
関係式から A = log10 100/Rという式に従い吸光度 Aに変換し，最小値が 0，最大値が 1

となるように標準化を実施した上でモデルの学習を行なった．cGANと KRFOのモデル
構成とハイパーパラメータの選択方法は，UV-Visスペクトル予測のケースと全く同じで
ある．KRFOと cGANの生成器・識別器のニューラルネットワークの隠れ層の数はそれ
ぞれ，3，3，2が最適値として選択された．また，カーネル基底関数の σ2 と lの値は，そ
れぞれ 0.0005と 1となった．訓練と検証，テストには，ランダムに選択した 80%，10%，
10%のデータ集合を使用した．また，データ分割を独立に 3回実施し，性能指標の平均と
ばらつきを算出した．
選択されたハイパーパラメータを用いて学習した cGANと KRFOの予測精度を表 5.1

に示す．UV-Visスペクトルの予測結果とは異なり，KRFOは cGANの精度を大幅に上
回ることが分かった．例えば，cGANと KRFOの R2 の値は，それぞれ 0.493± 0.102，
0.602± 0.200，MAEは 0.058± 0.009，0.053± 0.009となった．UV-Visの二つの予測タ
スクに比べてデータ数がかなり少ないが，KRFOは高い予測精度を保持している．デー
タが少ない場合，cGAN の生成器の過剰なパラメタリゼーションは予測性能の低下を引
き起こす原因となる．一方，KRFOでは，わずか 54サンプルで学習されたにもかかわら
ず，十分に高い予測精度を達成できた．図 5.3は，ランダムに選択された 9個のテスト分
子の予測スペクトルと実験スペクトルを示す．UV-Visの場合と同様に，観測されたスペ
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図 5.3 USGS データセットの 9 個のテスト分子の予測結果．（a）KRFO（ピンク），
（b）cGAN（オレンジ），（c）UV-Visスペクトルの実験値（青）．

クトルのピーク位置と関数の形状の大まかな特徴を予測することに成功していることが分
かる．また，多くの分子において，マイナーなピークを含むスペクトル関数の細かい凹凸
パターンも適切に捉えられていることも確認できる．KRFOには少数データに対する高
い学習性能が備わっていることが示唆される．付録 A では，図 5.3 で示したテスト分子
以外の予測結果と切片項 µ(t)の推定結果，訓練分子に対するフィッティングの結果を網
羅的に示している．

5.2 電子顕微鏡像の予測
ここでは，マグネトロンスパッタリング法を用いてアルミニウム（Al）をコーティング
したクロム（Cr）を基盤とする金属板から構成される薄膜材料を解析対象とする．Alと
Cr の金属板を並べた状態で，マグネトロンスパッタリング装置で窒素（N）とアルゴン
（Ar）の混合ガスを Al板に吹き付け，放出された Al原子を Cr板に吸着させて材料を作
製する．高温条件下では，装置の残留ガスの放出により，金属板は酸素（O）によって汚
染される．モデルの入力変数 X ∈ R6 は，組成 Cr1−xAlxOyNと加工条件を示す 6次元
の実数ベクトルである．入力変数ベクトルの要素は以下の通りである．
1. Crと Alの組成
2. Oの組成
3. Alを吹き付ける際の温度
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4. Alを吹き付ける際の圧力
5. Arイオンを金属板に発射する際のエネルギー
6. Arガスのイオン化エネルギー
入力ベクトル X の各要素は，訓練データのサンプル平均が 0，分散が 1になるように正
規化した．出力変数 Y は，微細構造を観測した解像度 100× 100の SEM画像である．
KRFO では，32 × 32 の RBF カーネル (d = 32 × 32) の中心を 2 次元画像座標空間
上に等間隔に配置した．ハイパーパラメータ探索の条件は，スペクトル関数の予測とほぼ
同様である．画像予測でも，カーネル関数の種類は予測精度に大きな影響を及さなかった
ため，ここでは RBF カーネルの結果のみを報告する．ハイパーパラメータの探索では，
ネットワークの構造とカーネル基底関数の分散 σ2 と高さスケール l を探索対象とした．
ハイパーパラメータ探索の結果，KRFOと cGANの生成器・識別器のニューラルネット
ワークの隠れ層の数は，それぞれ 4，1，2が選択された．σ2 と l の値は，0.0001と 5が
選択された．画像予測のケースでも，スペクトル関数と同様に，予測精度への影響度が大
きいハイパーパラメータはカーネル関数の幅 σ2 の値であった．KRFO ではデータの特
性に応じた滑らかさを有する関数クラスを表現するために，分散パラメータを調整して，
カーネルが適切に重視するように配置させることが重要である．データセットには，組
成および処理条件が紐づけられた 123個の SEM画像が含まれている．そのうちの 90%，
5%，5%をそれぞれ，訓練，検証，テストデータセットとしてランダムに選択した．デー
タ分割を独立に 3回繰り返し，性能指標の平均とばらつきを評価した．モデル設計や性能
評価指標の詳細については，第 4章を参照せよ．
図 5.4 に，ランダムに選択した 7 個のテストケースに対する KRFO と cGAN の予測
結果と実験の SEM 画像を示す．また予測性能を直観的に理解するために，付録 A にお
いて，ランダムに選択された 14個のテストデータに対する予測結果と切片項 µ(t)の推定
結果，ランダムに選択された 60個の訓練データに対するフィッティングの結果をまとめ
た．KRFOでは，訓練データ数が 109個と非常に少ないにもかかわらず，粒子サイズや
形状といった微細構造の形態的特徴の違いが適切に捉えられていることがわかる．一方，
cGAN の予測は実験データの微細構造のパターンを全く捉えることができていない．こ
のように，訓練データ数が限られている状況では，cGANによる画像生成は性能が大きく
低下する．図 5.5 には，予測・実験画像の類似度として SSIM と ORB を用いた KRFO

と cGANの比較結果をまとめている．図 5.4の解析例よりほぼ明らかではあるが，定量
的にも KRFOが cGANよりも圧倒的に優れた予測性能を有することが確認された．
スペクトル予測と同様に，微細構造の電子顕微鏡像の予測においても，少量データに対
する KRFOの高い学習性能が確認された．ただし，予測画像は微細構造の形態的特徴を

50



上手く捉えているが，実験画像のような鮮明な画像は得られていない．鮮明度の低下は，
カーネル関数を用いることによるぼかし効果が原因である．KRFOは，カーネル基底展
開を用いたパラメータの節約により少数データに対する高い耐性を実現しているが，その
代償として画像のシャープさに低下が生じる．ただし，材料研究における画像予測タスク
では，一般画像の生成に要求されるような高品質の画像を生成する必要はないことが多
い．組成やプロセス条件ごとの微細構造の大まかな差異を識別できれば，材料設計の目的
は十分に達成される．また画像の鮮明さが要求される場合には，様々な工夫を施せばよ
い．例えば，損失関数の設定において，画像変換用の生成モデルとして有名な pix2pix[73]

のように，ℓ1 損失を適用することで画像のブラー効果を抑制できると考えられる．

5.3 少数データに対する KRFOの予測メカニズム
スペクトル予測のデータ数は約 50，微細構造予測のデータ数は約 100 というように
非常に少ない訓練データ数にも関わらず，KRFOが高い予測能力を獲得することに成功
した要因を分析する．KRFOには，マルチタスク学習と同じような学習メカニズムが備
わっていると考えられる．関数の各値を予測するタスクは，当然ながら独立ではなく互い
に関連し合っている．マルチタスク学習では，複数の関連するタスクを同時に学習するこ
とで，モデルがタスク間に共通する特徴とタスク固有成分を捉えることを期待する，ま
た，複数のタスクのデータを同時に利用することで，個々のタスクのデータ量の不足を補
い，タスク固有の観測ノイズにモデルが過適合することを抑制する．関数出力回帰は，異
なるタスク（すなわち異なる関数の値）のデータが同時に観測されるという点で，マルチ
タスク学習の特殊ケースであると解釈できる．このようなメカニズムが働くことで，関数
出力回帰は少数のデータしかないにも関わらず，高い予測性能を引き出すことに成功した
可能性がある．ここで，この仮説を検証するために，データセット Iの光吸収スペクトル
の予測タスクについて，以下の三つの数値実験を実施した．

(a) KRFO によって予測されたスペクトル関数から，最大吸収波長 λmax を求め，そ
の位置と強度の値を算出し，実験値と比較した．

(b) λmax の位置と強度の実験値を用いて，通常のスカラー出力変数の回帰を行った．
入力変数は化学構造のフィンガープリント記述子とし，MLPでモデルを構築した．

(c) 等間隔に配置された m個の波長点におけるスペクトルの値をそれぞれ独立に予測
する m 個の MLP を学習し，予測されたスペクトル関数から最大吸収波長 λmax

の位置と強度を算出した．
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表 5.2 少数データセットに対する最大吸収波長 λmax の位置と強度の予測結果．報告
されている数値は，本文で示した三つのケース（a）-（c）の λmax の位置・強度の正
解率を表す．訓練，検証，テストデータの比率を 649:151:150，100:425:425と設定し
た場合の結果を確認した．

Method Data Split
Position of Intensity of

λmax (%) λmax (%)

(a) Kernel 649:151:150 46.3 43.9

(b) MLP for λmax 23.5 11.7

(c) MLP for each wavelength 45.9 45.5

(a) Kernel 100:425:425 36.1 32.6

(b) MLP for λmax 22.4 11.1

(c) MLP for each wavelength 32.9 25.5

スペクトル関数からのピーク検出では，左端から 232nmに現れる極大値のうち，最大強
度の波長を λmax として選択した．これら三つの実験では，訓練，検証，テストのデータ
はそれぞれ 649:151:150および 100:425:425と設定した．データの分割を独立に 10回繰
り返し，モデルの訓練とテストを実施した．テストセットに対する予測精度の評価では，
予測されたピーク位置が実験で観測されたピーク位置の 10nm 以内にある場合を正解と
し，さらに予測されたピーク強度が観測されたピーク強度の 0.1以内にある場合を正解と
した．表 5.2に訓練データのデータ量を 649と 100とした場合の実験結果を示す．表 5.2

より，訓練データ数が異なる両方のケースにおいて，関数全体を同時に学習したケース
（a）の KRFOは，ケース（b）とケース（c）の予測性能を大幅に上回ることが確認され
た．特に，スペクトルの値を個別に学習・予測したケース（c）と比較して，ケース（a）
は訓練データ数が 100の場合でも予測性能がそれほど低下しなかった．
さらにケース（c）と同様のテストを微細構造の画像予測に対しても実施した．画像の
ピクセル毎に独立に画像強度を学習した MLP の予測結果を図 5.4 に示す．図 5.4 から，
ピクセル毎に独立に学習されたMLPは明らかに微細構造の予測に失敗していることが確
認できる．
これらの観測事実は，我々にMIにおける機械学習のアプローチの仕方を再考する機会
を与えてくれる．例えば，温度依存性を示す物性の予測では，多くの場合，測定温度を室
温に限定してスカラー出力変数をモデリングの対象とすることが多いが，このようなアプ
ローチは問題をより難しくしており，逆に予測精度の低下を引き起こしている可能性があ
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る．実際に，ピクセル毎の学習・予測では画像を全く予測できなかったのに対し，KRFO

で画像全体を同時に学習することで微細構造の予測に成功した．関数データを利用できる
場合は，関数全体を直接予測することで予測精度を大幅に改善できる可能性がある．
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(KRFO)

図 5.4 KRFO と cGAN，ピクセルごとに独立に学習された多層パーセプトロン
（MLP）による微細構造の予測結果．（i）実験の SEM画像，（ii）KRFOの予測画像，
（iii）cGANの予測画像，（iv）MLPの予測画像．
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(a) Negative ORB

(b) SSIM

図 5.5 cGAN，KRFO，ピクセルごとに独立に学習された多層パーセプトロン（MLP）
の予測画像と実験画像の画像類似度 (SSIMと負の ORB) の散布図．
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第 6章

まとめ

ここ数年で機械学習の様々な技術が材料科学に導入されてきた．それに伴い，材料種や
プロセス条件等の入力変数からスカラー量定義された材料特性を予測するための方法論や
解析技術の研究が急速に進展し，実践展開が進められてきた．その一方で，超多次元出力
変数や関数型出力の予測に着目した研究はまだほとんど進んでいない．本研究では，材料
研究に存在する関数出力変数の回帰問題に着目し，関数データ解析の分野で研究されてき
た手法に深層学習による特徴抽出のアイデアを融合する形で KRFOというモデルと統計
的方法論を構築した．このような観点に基づいたMIの研究は，これから発展していく段
階にあり，今後，本研究の提案手法以外にもより優れた方法論の開発が進んでいくに違い
ない．本研究の最も重要な学術的意義は，材料科学における関数出力回帰の未開拓問題の
発掘，新しい視点に基づく統計的方法論の構築とその概念実証を行った点であることを強
調したい．
本研究では，材料科学での関数出力回帰の研究の出発点として，化学構造から光吸収ス
ペクトルの関数を予測するタスクと，組成とプロセス条件から材料の微細構造の電子顕微
鏡画像を予測するタスクをテストケースとした [38]．これらのケーススタディから浮かび
上がった最も興味深い点は，関数出力変数回帰の少数データに対する高い学習性能であ
る．本研究で学習に用いたデータの量は，一般的な教師あり学習のデータよりもはるか
に少ない．光吸収スペクトルの予測では，最小で 54個のサンプル，微細構造画像の予測
では，109個のサンプルをモデルの訓練に使用した．データ量が非常に少ないにも関わら
ず，KRFOを用いることで十分に高い予測精度を持つモデルを得ることに成功した．一
般に，物性予測のMIでは，関数データを直接予測せず，関数データを何らかの方法で特
徴量に変換した後，スカラー出力変数を予測することが多い．しかしながら，本研究で示
した実験より，スカラー出力変数の予測よりも，関数出力変数をまるごと予測するほうが
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高い汎化性能を獲得できるケースが観測された．直感的には，出力変数の次元を高くとる
とモデルの過学習による汎化性能の低下が生じることも考えられる．しかしながら，複数
の関数の値を同時に予測するタスクは相互に強く関連しているため，複数タスクのデータ
を同時に学習に使用することで，データ拡張によるタスク固有のノイズの悪影響を抑制で
きる．さらに，関数学習では，通常は 1次元あるいは 2次元の入力変数 tのみがモデルに
追加されるため，モデルの複雑さが大幅に増大することはない．モデルの複雑化とデータ
拡張のトレードオフでは，後者の利点が前者の利点を上回る傾向がある．KRFOとマル
チタスク学習との間にある理論的な関係性や学習メカニズムを明確化することは今後の課
題である．また，材料研究では，関数出力変数の予測が重要な役割を担う問題設定が他に
も数多く存在している．ほとんどの材料特性は，温度や周波数の関数として与えられる．
誘電特性は，温度と周波数の関数として定義される．比体積，線膨張係数，体積弾性率，
比熱，熱伝導率，χパラメータなどのポリマー特性も，温度に依存する物性である．さら
に，これらの温度依存曲線からガラス転移温度や結晶融点，結晶化温度などの重要な特性
が計算される．材料特性や構造の製造・加工条件に対する依存性も多次元出力変数の回帰
問題の典型例である．さらに，材料構造を表す 2次元および 3次元の画像は画像座標空間
の多次元関数として与えられる．現時点では利用できるデータが不足しているため，スペ
クトル関数と微細構造の電子顕微鏡像という限られたケースのみを研究対象としたが，本
研究の提案手法は，このような材料研究の多くの未踏課題に適用できる可能性がある．
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付録 A

実験結果の補足

A.1 スペクトル予測の実験結果補足
データセット Iとデータセット IIそれぞれのデータセットに対しランダムに分割し，約

70%，15%，15% をそれぞれ訓練データ，検証データ，およびテストデータに割り当て
た．データの分割は独立して 3回繰り返した．全てのテストデータの予測結果は示さない
が，図 5.1と図 5.2に示したテスト分子以外の 60個のテスト分子の予測結果を図 A.1.1，
図 A.1.3に示す．また，図 A.1.2と図 A.1.4は，訓練データセットに対する当てはまり結
果を示す．
少ないデータ量に対する KRFOのメカニズムの検証実験では，データセット Iを対象
に最大吸収波長 λmax とその強度に対し以下の三つのケースを実験した．

(a) KRFO によって予測されたスペクトル関数から，最大吸収波長 λmax を求め，そ
の位置と強度の値を算出し，実験値と比較した．

(b) λmax の位置と強度の実験値を用いて，通常のスカラー出力変数の回帰を行った．
入力変数は化学構造のフィンガープリント記述子とし，MLPでモデルを構築した．

(c) 等間隔に配置された m個の波長点におけるスペクトルの値をそれぞれ独立に予測
する m 個の MLP を学習し，予測されたスペクトル関数から最大吸収波長 λmax

の位置と強度を算出した．

データ量による違いを比較するため，訓練データ，検証データ，およびテストデータ数
は，それぞれ 649:151:150 (第 5.1.1項と同条件)，100:425:425 に設定した．データの分
割は，独立して 10 回繰り返した．ケース (c) の MLP については，四つの候補の中で検
証セットで最も低い RMSE を示すネットワーク構造を選択し，ケース（b）の場合四つ
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図 A.1.1 DatasetI: DatasetI でランダムに選択された 60 個のテストデータの実験
UV-Visスペクトル (青) と KRFO (ピンク) および cGAN (オレンジ) の予測結果．
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図 A.1.2 DatasetI: DatasetI でランダムに選択された訓練データの実験 UV-Vis ス
ペクトル (青) と KRFO (ピンク) および cGAN (オレンジ) のフィッティング結果．
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図 A.1.3 DatasetII: DatasetII でランダムに選択された 60個のテストデータの実験
UV-Visスペクトル (青) と KRFO (ピンク) および cGAN (オレンジ) の予測結果．
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図 A.1.4 DatasetII: DatasetII でランダムに選択された訓練データの実験 UV-Vis

スペクトル (青) と KRFO (ピンク) および cGAN (オレンジ) のフィッティング結果．

62



の候補の中で最も高い正解率を示すネットワーク構造を選択した:四つの候補はそれぞれ
（1）1024 → 500 → 1，（2）1024 → 660 → 330 → 1，（3）1024 → 768 → 512 → 256 →
1，（4）1024 → 800 → 600 → 400 → 200 → 1．ケース（b）では， λmax の位置と強度
の予測における検証データで，ピーク位置と強度の正解率が最良なモデルは（2）と（4）
であった．ケース（c）では最小の RMSEを示すモデルは（3）であった．
USGSスペクトルライブラリからの図 5.3以外のテスト分子の予測結果を示す．合計で

68個の分子をランダムに分割し，80%，10%，10%をそれぞれ訓練データ，検証データ，
およびテストデータに割り当てた．データの分割は独立して 3 回繰り返した．図 A.1.5

は，図 5.3以外の 21個のテストデータの cGANおよび KRFOの予測スペクトルと，実
験から得られたスペクトル関数を示す． 図 A.1.6は，訓練データに対する学習済みモデ
ルのフィッティング結果を示す．
データセット I，データセット II，USGSスペクトルライブラリに対する KRFOの予
測でのベースライン µ(t)を図 A.1.7に示す．図 A.1.7から，ベースラインとしての µ(t)

の絶対値は低いものの，データセットに共通して強度が高く出やすい箇所はベースライン
の値も増加している．ベースラインの絶対値が低くなった要因は，データセットに含まれ
るスペクトル関数の形状が多様であり，共通する値の表現が困難であったためと考えられ
る．スペクトル関数に関しては，本研究では µ(t)としてベースラインを求めたが，化学構
造の種類によってベースラインもいくつかの種類に分けることが可能である．そのように
ベースラインの変数に tだけでなく，種類を区別する変数をさらに加えることによって，
各グループ毎に共通するベースラインを抽出することができ，予測精度が向上する可能性
もあると考えられる．

A.2 微細構造予測の実験結果補足
SEM画像からの図 5.4以外のテストデータの予測結果を示す． 合計で 123個のサンプ
ルをランダムに分割し 90%，5%，5%をそれぞれ訓練データ，検証データ，およびテスト
データに割り当てた．データの分割は独立して 3回繰り返した．図 A.2.9は，実験データ
を含む図 5.4以外の全てのテストケースの cGANおよび関数出力カーネル回帰の予測画
像を示す． 図 A.2.10 は，訓練データからランダムに選択された KRFO による 60 個の
フィッティング結果を示す．また KRFOの予測でのベース画像 µ(t)を図 A.2.8に示す．
図 A.2.8から，µを足す前のベースラインの画像は微細構造を表していないものの，カー
ネル基底関数にカーネル回帰係数を掛けて足し合わせただけの画像と合わせることによっ
て，微細構造が鮮明化している．ベースラインの画像はノイズ様であるが，全微細構造に
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共通する成分を示していると考えられる．
ピクセルごとに独立に MLP を行なった微細構造画像予測では，異なるネットワー
ク構造を持つ四つの候補を探索した．四つの候補はそれぞれ（1）6 → 64 → 1，（2）
6 → 64 → 32 → 1，（3）6 → 64 → 32 → 16 → 1，（4）6 → 64 → 32 → 16 → 8 → 1．
モデル（4）が，検証データにおいて最も低い RMSEを示した．
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図 A.1.5 USGS:21 個のテストデータの実験 UV-Visスペクトル (青) と KRFO (ピ
ンク) および cGAN (オレンジ) の予測結果．
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図 A.1.6 USGS: USGSでランダムに選択された訓練データの実験近赤外スペクトル
(青) と KRFO (ピンク) および cGAN (オレンジ) のフィッティング結果．
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図 A.1.7 µ(t) の値（緑）µ(t) を足す前の∑d
i=1 k(t, si)βi(X) の値（オレンジ）と，

KRFOのスペクトル関数（ピンク）と実験のスペクトル関数 (青)の結果．

図A.2.8 µによる画像（左）と，µ(t)を足す前の∑d
i=1 k(t, si)βi(X)による画像（中）

と，KRFOの予測画像（右）．
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図 A.2.9 微細構造の予測結果: 学習済みの cGAN，KRFO，およびMLPの 14個の
テストデータに対する予測画像と実験 SEM画像．
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図 A.2.10 訓練データのフィッティング結果: 学習済みの KRFO により生成した 60

ケースの画像と対応する実験 SEM画像．
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