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Abstract 反応経路探索技術の一つである人工力誘起(AFIR)法により、様々な化学反応の過程をほぼ自動で

追跡するが可能になってきた。しかし、複雑な触媒反応系の場合、一種類の触媒系の反応経路の
探索だけでも、膨大な計算コスト、時間がかかるため、触媒のスクリーニングのために、各触媒
について反応経路探索を行うことは現実的ではないという問題があった。これに対し、触媒の情
報を入力することで触媒能を出力するシステムが構築できれば、未知の触媒に対するコンピュー
タ内でのハイスループットスクリーニングが可能になる。このようなシステムの構築には、触媒
をいかに数値で表現するか(特徴量)が鍵となる。しかし、触媒の構造・骨格に依存せずに汎用的に
利用できる特徴量は限られていた。
そこで、本研究では、金属錯体触媒反応が限られた種類の素反応の組み合わせで説明できること
に着目し、素反応の経路上の構造・エネルギーの情報を触媒の記述子に用いることを提案した。
素反応の構造・エネルギーの情報を記述子に用いる利点は二つある。一つ目は、触媒の骨格に依
存せず定義できるため、汎用的に利用できること。二つ目は、活性化障壁を下げるという触媒の
役割を直接的に数値化できることである。実際に、AFIR法を駆使して素反応の反応経路を求め、
経路上のエネルギーや構造パラメタの情報をデータベース化し、さらに、パラジウム錯体を触媒
とする複数種類の反応に対して、データベース化した特徴量と触媒能(収率・生成物選択性)の実験
値の間の相関モデルをPLS回帰を用いて構築した。その結果、予測精度の高い相関モデルを構築
できる反応とそうでない反応に分かれた。今後はこの差が何に起因するか解析することで、より
汎用的な特徴量の開発につなげていく予定である。
The artificial force induced reaction (AFIR) method, which is one of the automated reaction path
search methods, have enabled us to explore the reaction routes automatically. In the case of
complicated catalytic reaction systems, however, screening of catalysts based on the reaction
route search is too demanding because of its high computational cost. On the other hands, if we
can build a model which outputs the catalytic ability from the data of catalyst, computational high-
throughput screening of catalysts becomes possible. The key to construct such a correlation model
is the way to describe the catalyst numerically (so-called features). To develop better features of
catalysts, we proposed a new strategy that the data of structure and energy along the elementary
reaction pathways is used for the feature of metal complex catalysts. There are two advantages of
this strategy: one is the applicability for various catalysts and another is that our features,
especially the energy of the transition state, represent the ability of the catalyst directly. In fact, we
gathered the data of elementary reaction pathways using the AFIR method, and applied them to
construct correlation models for some palladium-catalyzed reactions. As a results, some of the
correlation model had high predictivity, whilst others did not have high correlation. Thus, we plan to
analyze the origin of this problem and lead to the development of better features.
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遷移状態のデータベース化による触媒能予測システムの構築

研究課題（英訳）

Prediction of the catalytic ability based on the transition state database

１．研究成果実績の概要

反応経路探索技術の一つである人工力誘起(AFIR)法により、様々な化学反応の過程をほぼ自動で追跡するが可能になってきた。しか
し、複雑な触媒反応系の場合、一種類の触媒系の反応経路の探索だけでも、膨大な計算コスト、時間がかかるため、触媒のスクリーニ
ングのために、各触媒について反応経路探索を行うことは現実的ではないという問題があった。これに対し、触媒の情報を入力するこ
とで触媒能を出力するシステムが構築できれば、未知の触媒に対するコンピュータ内でのハイスループットスクリーニングが可能にな
る。このようなシステムの構築には、触媒をいかに数値で表現するか(特徴量)が鍵となる。しかし、触媒の構造・骨格に依存せずに汎用
的に利用できる特徴量は限られていた。
そこで、本研究では、金属錯体触媒反応が限られた種類の素反応の組み合わせで説明できることに着目し、素反応の経路上の構造・
エネルギーの情報を触媒の記述子に用いることを提案した。素反応の構造・エネルギーの情報を記述子に用いる利点は二つある。一
つ目は、触媒の骨格に依存せず定義できるため、汎用的に利用できること。二つ目は、活性化障壁を下げるという触媒の役割を直接
的に数値化できることである。実際に、AFIR 法を駆使して素反応の反応経路を求め、経路上のエネルギーや構造パラメタの情報をデ
ータベース化し、さらに、パラジウム錯体を触媒とする複数種類の反応に対して、データベース化した特徴量と触媒能(収率・生成物選
択性)の実験値の間の相関モデルを PLS 回帰を用いて構築した。その結果、予測精度の高い相関モデルを構築できる反応とそうでな
い反応に分かれた。今後はこの差が何に起因するか解析することで、より汎用的な特徴量の開発につなげていく予定である。

２．研究成果実績の概要（英訳）

The artificial force induced reaction (AFIR) method, which is one of the automated reaction path search methods, have enabled us to
explore the reaction routes automatically. In the case of complicated catalytic reaction systems, however, screening of catalysts
based on the reaction route search is too demanding because of its high computational cost. On the other hands, if we can build a
model which outputs the catalytic ability from the data of catalyst, computational high-throughput screening of catalysts becomes
possible. The key to construct such a correlation model is the way to describe the catalyst numerically (so-called features). To
develop better features of catalysts, we proposed a new strategy that the data of structure and energy along the elementary reaction
pathways is used for the feature of metal complex catalysts. There are two advantages of this strategy: one is the applicability for
various catalysts and another is that our features, especially the energy of the transition state, represent the ability of the catalyst
directly. In fact, we gathered the data of elementary reaction pathways using the AFIR method, and applied them to construct
correlation models for some palladium-catalyzed reactions. As a results, some of the correlation model had high predictivity, whilst
others did not have high correlation. Thus, we plan to analyze the origin of this problem and lead to the development of better
features.
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