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１． 研究のねらい 

物質・材料科学分野において、第一原理に基づく数値計算の信頼性・精度が向上するにと

もなって、様々な材料に関する計算・計測結果が大規模に蓄積されるようになってきた。一方、

SPring-8 などの大型計測施設や電子顕微鏡などの各研究機関の計測機器の高性能化・自動

化が目覚ましく、以前よりも精密な微細構造の計測が可能となってきた。しかしながら、この発

展の結果として 1 回の計測におけるデータサイズが肥大化し続けており、データ解析のコスト

が新規に合成された物質・材料の評価プロセスにおけるボトルネックとなる。本研究課題では、

微細構造計測データの解析コストの大幅な削減を目指し、自動的かつ高精度に計測データを

解析するための統計的機械学習法の開発を推進する。 

数多くある物質・材料構造計測データの中でも、特に、走査透過型電子顕微鏡(STEM: 

Scanning Transmission Electron Microscopy)におけるエネルギー損失スペクトル計測（EELS: 

Electron Energy Loss Spectroscopy）のイメージング計測データ（STEM-EELS スペクトルイメー

ジデータ）の解析法を開発する。この計測技術は、試料平面の各位置に電子線を照射して各

位置でのスペクトルを計測するものであり、平面上の計測点が横方向 500 点×縦方向 500 点

さらに分光スペクトルのチャネル数 2,000 という標準的な計測データサイズでもデータ点数は

約 5 億と非常に大きい。この計測スペクトルのピーク位置やピーク形状は物質の電子状態と

対応しており、スペクトルイメージは計測物質構造の同定に用いられるものの、EELS スペクト

ルはピーク形状が単純な関数でモデル化できなかったり、複雑な形状のバックグランド成分を

含んだりするため、単純なピーク関数によるフィッティングを用いる解析が困難である。そこで、

ピーク形状を仮定しないモデルに基づく機械学習法を開発し、解析精度の向上を図る。本研

究課題で対象とする物質・材料には、規則的な構造である結晶だけでなく、不規則な構造であ

り解析が困難な非晶質も含めており、新規構造や構造秩序の同定を目指す。また、さきがけ

領域内外の関連研究者と物質・材料科学の実問題解決のための共同研究に取り組み、イン

フォマティクスを基盤とする新しいデータ解析技術を開拓する。 

 

２． 研究成果 

（１）概要 

本研究で得られた主な成果を、研究テーマ A：スペクトルイメージ解析のための統計的機械

学習法の開発、研究テーマ B：非晶質の構造解析、研究テーマ C：その他の物質・材料解析

のための機械学習法の開発 に分けて述べる。テーマ A では、スペクトルイメージングを入力

として、計測領域中に含まれる化学成分の空間分布と成分スペクトルを出力する統計的機械

学習法を開発した。テーマ B では、非晶質構造の構造モデルを用いた仮想計測データを用い

て中距離秩序の評価を行なった。テーマ C では、さきがけ領域内の共同研究成果であり、理



 

論計算の効率化のための機械学習法を構築した。以下に、テーマごとの研究成果を詳細に

述べる。 

 

（２）詳細 

研究テーマ A「スペクトルイメージ解析のための統計的機械学習法の開発」 

網羅計測されたスペクトルイメージングを入力として、代表的な成分のスペクトル波形と成分

の空間分布を自動的に同定する技術を構築した。STEM-EELS のスペクトルイメージング解析

において同定される成分は電子状態のことであり、この解析結果によって元素の空間配置（２

次元配置）や配位数に関する情報を自動解析できる。開発手法の特徴は、空間的な不自然

な重なりを除去できること、また、スパース罰則項により成分数を学習できることであり、いく

つかの実データ解析の結果とともに論文[1]において発表した。発表と同時に、アカデミックや

企 業 の 研 究 者 が 方 法 を 容 易 に 使 え る よ う に Github に て 開 発 コ ー ド を 公 開 し た 

[https://github.com/MotokiShiga/stem-nmf]。ところで、上述の手法はガウス雑音モデルを仮

定しており、低カウントのスペクトルの雑音モデルに適していない。この問題点に着目してポア

ソン分布を雑音モデルとする手法を開発し、論文[4]において発表を行った。この手法は、低カ

ウントのスペクトルから高精度な解析が可能であるため、TEM/SEM-EDS 等の計測時間を大

幅に短縮できることを示せた。開発法を Python のパッケージ malspy (Machine Learning for 

Spectral Imaging)にまとめて一般公開しており [https://github.com/MotokiShiga/malspy]。開

発パッケージは、ToF-SIM や TEM-EDS などの異なる種類のスペクトルイメージングに対して

も高精度で解析できることを確認しており、その汎用性が示された[1,3]。今後もこのパッケー

ジを更新し、新しい手法の追加や機能の強化を行う予定である。以上の成果から、本研究テ

ーマに関して、概ね当初の計画通りの目標を達成できたと考えている。 

 

研究テーマ B「非晶質の構造解析」 

 研究計画当初は、非晶質構造の解析のために、長時間電子線照射した際に現れるEELSス

ペクトルの高エネルギー帯域の振動成分 EXELFS (Extended Electron Energy Loss Fine 

Structure) の解析に取り組む予定であった。しかしながら、長時間計測によって試料ダメージ

が発生し、解析できる良質な計測データを得ることが困難であった。こうしたことから、実計測

を今回あきらめて、理論計算（シミュレーション）を用いて生成した構造モデルの解析に取り組

んだ。 

 大規模な構造モデルの作成のために、まず、古典分子動力学法によって、液体状態の温度

からガラスになる温度まで急冷するシミュレーションを行い、その後、さきがけ同領域の共同

研究者の小原真司博士（物質・材料研究機構）から提供された X 線回折および中性子線回折

データを用いる逆モンテカルロ法によって構造モデルを精錬し、実験データを再現するモデル

を構築した。構築した構造モデルに対して、電子回折イメージングの仮想計測実験を行った。

この計測を選んだ理由は、実計測に必要な電子線照射時間が EXELFS よりも短くなり、また、

逆空間の構造を高解像度な回折像で得られるため、原子配置の詳細な情報を得られるから

である。ところで、非晶質の重要な解析の１つは、一見ランダムに見える原子配置や化学結

合から、秩序を同定することである。仮想計測データから特定の回折パタンを取り出す解析を



 

行い、化学結合リングの強い相関構造（中距離秩序）を同定する手順を考案した。様々な合

成条件の非晶質構造を解析・比較した研究成果を学会発表[5]および論文[5]において発表し

た。仮想計測データの解析によって新しい知見を得られたので、実計測から中距離秩序を評

価することが今後の課題である。課題達成を目指して、今後も実験研究者との共同研究を継

続してゆきたい。 

 

研究テーマ C「その他の物質・材料解析のための機械学習法の開発」 

 スペクトル解析において、テーマ A と異なる手法も構築した。例えば、スペクトルからガウス

関数あるいはローレンツ関数で近似されるピークを高速に列挙する手法を開発し論文[Sudou, 

Shiga, et al.,, Journal of the Korean Astronomical Society, 50 (6), 157-165, 2017]にて発表を

行った。この手法をさらに発展させ、3D ラマンスペクトルにおいて混成された計測値を解きほ

ぐし、正しいピーク位置を推定する機械学習法を開発し、論文[2]にて発表した。 

物質・材料分野の理論計算を効率化するための機械学習法の開発にも取り組んだ。例え

ば、さきがけ同領域の烏山昌幸准教授（名古屋工業大学）や塚田祐貴准教授（名古屋大学）

とともに、実験データと合致する構造パラメータを効率的に探索する機械学習法を開発して論

文[6]にて発表した。また、さきがけ同領域の世古淳人准教授（京都大学）や烏山昌幸准教授

らとプロトン伝導経路の効率探索に関する共同研究に取り組んだ [Kanamori, et al., Physical 

Review B, 97, 125124, 2018]。 

 

３． 今後の展開 

今後に取り組むべき課題は、開発した機械学習法の流用、あるいは、異なる微細構造計

測データ解析のために新たな機械学習法を開発し、非晶質の原子配置や構造パラメータを

同定することである。実計測のみでの検証が困難な可能性が高いので、本研究期間中に構

築した構造モデルを用いた仮想実験によって開発法の性能を十分に検証することが必要で

ある。実験研究者や理論研究者との連携により、解析例を増やして、構造特徴と物性・材料

特性の関係に関する知見を蓄積することで、材料設計につなげるアプローチを模索してゆき

たい。 

 

４． 自己評価 

研究目的の達成状況： 

近年、機械学習法によって微細構造計測データを解析する試みは行われていたものの、

それほど広く浸透している状況ではなかった。しかしながら、昨今では、検出器や計測技術の

進展が目覚ましく、大規模なデータを網羅的に記録してソフトウェアで処理する流れに移行し

つつあり、機械学習の重要性が広く認知されるようになってきた。こうした状況において、本研

究課題の目的である、物質材料計測において広く用いられるスペクトルイメージングの統計

的機械学習法の開発・整備を達成できたことは非常に重要なものと考えている。当初の計画

では、開発法の対象データを STEM-EELS と設定していたものの、開発法は他のスペクトル

解析にも有効でありその汎用的を示すことができた。また、実計測時間を短縮するため、低カ

ウントのスペクトルを対象とした手法の有効性も示すことができた。したがって、当初の第一

目標を達成できたと考えている。 



 

一方で、本研究で取り組む予定であったスペクトルの周波数解析の課題、既存の解析法で

困難な物質構造を同定する課題に関しては、今のところ十分な研究成果を得られていない。

達成できなかった原因の一つには、物質・材料科学分野の計算・実験の知識・技術が不足し

ていた点が考えられ、個人研究の限界を痛感した。この不足点を補強するために、さきがけ

研究者とのネットワークを構築し、具体的な共同研究を開始している。さきがけ研究を通じて

構築したネットワーク、領域会議・自主勉強会で得た知見をさらに深めて、目標達成のための

取り組みを継続したい。 

 

研究の進め方（研究実施体制及び研究費執行状況）： 

研究を進めるにあたって物質・材料科学との連携が必要不可欠であったので、さきがけ領

域内で密に議論できる共同研究者のネットワークを新たに構築し、必要な知識や技術を交換

した。また、機械学習法の開発や大規模な分子動力学計算を行う必要があったので、CPU コ

ア数・メモリが多い計算サーバーや GPU 搭載計算サーバーを本研究費によって購入して計

算環境を構築した。 

 

研究成果の科学技術及び社会・経済への波及効果：  

微細構造計測データの定量的かつ高精度な自動解析法は材料探索・開発のスピードを加

速させるために必要不可欠である。本研究課題では、スペクトルイメージング計測データを中

心として、この技術の発展に貢献した。また、本研究成果をアカデミックや企業の方が自由に

使えるように一部の開発コードを公開し、手法の普及に努めた。その結果として、他の研究者

による研究論文や企業での材料評価等において、公開コードの利用を確認でき、こうした試

みの重要性を実感できた。ところで、微細構造計測データにはスペクトル以外にも数多くの種

類のものが存在する。その中には、複雑かつ膨大なデータサイズのため解析法が十分に整

備されていないものがある。機械学習を中心とするインフォマティクス技術を用いて、こうした

計測データの解析法を新たに構築し、幅広く使えるようにソフトウェアを整備することが重要

な課題である。 
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