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研究成果の概要（和文）：STMトポグラフィ像に現れる原子を表すピークについて、その中心位置や幅といった
パラメータをスパースモデリングを用いたベイズ推定によりデータそのものから推定可能にするアルゴリズムを
開発した。これにより、超伝導を示すSrVO3薄膜上の酸素原子位置を局所的な歪みや欠損位置まで含めて推定す
ることができるようになった。さらに、原子欠損間に働く有効相互作用を推定することで背後にある物理過程を
推測することや、二種類以上の原子が含まれるSTMトポ像から原子位置の特定と原子種の弁別をも可能にするア
ルゴリズムを開発した。また、モデル選択において重要な交差検証誤差について、再重率法を用いた高速な計算
手法を開発した。

研究成果の概要（英文）：We developed an algorithm to estimate the peak position that represents 
atoms appearing in STM topography data by using the sparse modeling approach. Our algorithm is 
applicable to the real material samples, for example, SrVO3 thin films. On top of that, we developed
 algorithms for investigating the effective interaction between the peaks from the experimental 
data, and for determining the species of atoms from STM topography datasets. We also developed a 
faster algorithm to calculate Leave-One-Out cross validation errors by using reweighting algorithm 
with Markov-chain Monte Carlo method.

研究分野：物理学
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１．研究開始当初の背景 
 走査型トンネル顕微鏡は、ナノスケールの
探針で試料表面を非接触的に走査し、表面の
原子構造や電子状態を探るための技術であ
る。 これにより表面の凹凸情報を表す STM 
トポグラフィ像が原子解像度で得られる。 
測定でータに対する既存の解析手法は主に
フーリエ解析を元にしており、大域的な表面
構造の把握は可能であるが、格子の局所歪み 
や原子欠損の不均一な配置といった局所的
な構造情報を定量的に抽出することはノイ
ズが大きいため困難である。これらの局所情
報は、例えば高温超伝導を示す金属酸化物薄
膜や単原子層物質の物性発現機序の理解に
重要である。 
また、原子の種類や構造・物性に寄与する
電子軌道に関する情報は、膨大な量の局所電
子状態密度データに含まれているが、これを
系統的に解析する手法は未だ存在せず、手つ
かずのままのデータが大量にある。 
 
２．研究の目的 
 走査型トンネル顕微鏡(STM)によって得ら
れるトポグラフィ（凹凸）データなどの二次
元マップデータからノイズに埋もれて今ま
で見えなかった情報を取り出すため、マルコ
フ連鎖モンテカルロ法(MCMC)を用いたモ
デル推定などの統計物理学の新奇な知見を
用いた新たなデータ解析手法の確立を目指
す。具体的には、全原子位置の抽出のための
モデル推定法の構築とその推定精度の理論
的検証を踏まえて、未知の金属酸化物薄膜に
おける局所不均一構造の解明を第一段階の
目標とする。さらに、電子状態密度分布デー
タを含めたデータ解析から今まで困難であ
った原子種の同定や相互作用の解明を、大量
のデータを組み合わせることで可能にする
ための統計物理学的手法を確立する。 
 
３．研究の方法 
 測定対象の物質系における原子の位置や
電子軌道を、二次元ガウス関数などの目的に
応じた基底関数の重ね合わせとした物理モ
デル化を行う。例えば、原子位置推定におい
ては、トポグラフィ像に現れるピークひとつ
ひとつが原子や不純物、欠陥といった物理的
対象そのものに対応しており、このピークの
中心位置を推定することが原子位置を決め
ることに相当する。さらに、ピークの幅や高
さといった情報はピークの種類の弁別にも
ちいることができ、そこから原子種の自動的
な決定を行うことができる。 
 与えられたデータからのピーク分離を行
うため、ベイズ推定を基礎とするアルゴリズ
ムを開発した。具体的には、関連ベクトルマ
シンの概念を応用したモデルに対し、スパー
スモデリングで広く用いられる L1 ノルム正
則化を適用した。 
 さらに、複数の原子種を含むトポグラフィ
像における原子種弁別のために、上記のアル

ゴリズムで推定したピーク強度を入力とし
て、EMアルゴリズムを用いる。 
 
４．研究成果 
一般的に、ピーク分離問題はピーク数が未
知の場合について困難であることが知られ
ており、本研究も計画立案当初においてはピ
ーク数既知の状況についてのモデル推定手
法の構築を目指していた。しかしながら、研
究進展に伴い、機械学習で用いられる関連ベ
クトルマシン (RVM)を用いたデータモデル
を構築することで、ピーク数未知の状況にお
いても正しくピーク数、ピーク位置、ピーク 
強度を推定することが可能となった。 
新たに実装された解析手法をダミーデータ
に適用することで我々の解析手法を用いる
ことでデータピクセル数の解像度を超えた
精度での原子位置推定が可能となったこと
が確かめられた。さらに、SrVO3 表面におけ
るSTMトポグラフィデータに対しても本デー
タ解析手法が有効であることが確かめられ、
実際のデータに対しても格子歪みを検出で
きる精度での原子位置推定が可能となった。 

図 1. 開発したピーク分離アルゴリズムに
よる結果。左図は SrVO3 薄膜の STM トポグラ
フィデータ、中図はピーク強度分布、右図は
抽出された原子位置（黒点が酸素原子） 
 
 これを実データに対し適応する際には
様々な困難がある。すなわち、スペクトル分
解に用いる基底関数の選択、またサンプル表
面の鉛直方向の不均一性(すなわち、テラス
などの表面特有の構造)による誤判定などが
挙げられる。しかし、東工大一杉研究室から
提供された SrVO3 薄膜表面における STMトポ
グラフィデータに対する応用では、当初想定
した二次元ガウス関数によるピーク分解が
有効であることがわかり、実際に欠損の正確
な密度推定、分布の特徴づけ、原子位置のゆ
らぎを高精度で定量化することが可能とな
った。特に、酸素原子欠損の分布に関しては、
空間統計学の応用から4格子間隔程度までは
排他的(欠損間の斥力の存在を示唆)、それよ
り長距離のスケールではランダムな配置で
あることが明らかとなり、局所的な不均一さ
がもたらす物性発現の解明に重要な物理量
を定量化した。 

図 2. 酸素欠損分
布に関するリプリ
ーの L 関数の距離
依存性。4格子まで
は斥力的でそれよ
り長距離ではラン
ダムである。 
 



 さらに、Fe(Te, Se)などの鉄系超伝導物質
においては、Te, Se という二つの種類の原子
が共存しており、これらの空間分布や間に働
く相互作用は不明である。我々のピーク分離
アルゴリズムを新たな物質系に適用し、得ら
れたピーク強度から各々のピークの種類を
弁別することに成功した。 

図 3. EM アルゴリズムを用いたピーク強度か
らのピーク種の弁別。Fe(Te, Se)上の STM ト
ポグラフィデータに対して、Te, Se 原子の弁
別を行うことができた。 
 
さらに、ボルツマン機械学習のアイデアを敷
衍し、それぞれの間に働く有効相互作用(引
力か、斥力か、あるいはその相互作用長)を
推定する枠組みを構築した。  
 
また、これまでの推定において例えば、ピー
ク幅を決定する際に重要な交差検証エラー
の平衡統計力学における再重率法を応用し
たマルコフ連鎖モンテカルロ法 による新た
なサンプリング手法を開発し、計算コストを
小さくしたハイパーパラメタの決定を行う
ための手法が確立された。 
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