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研究成果の概要（和文）：原子分解能ホログラムを統一的に扱い、活性サイトの3D原子像を再構成するために、
4つの課題を掲げて研究を行った。【課題1】「共通3D解析プラットフォームの構築」として3D原子像再生を統一
的に行うソフトウエア「3D-AIR-IMAGE」を構築した。【課題2】「高精度低ノイズ計測系開発」として
3D-AIR-IMAGEと連携する測定系を開発した。【課題3】「4D空間の高解像度再生」において、像再生のために計
算の高速化を行い、約4,200倍の高速化を達成した。【課題4】「ホログラムのデータ処理技術」はバックグラウ
ンド処理を中心に開発した。この成果を他の研究班に提供し多くの活性サイトが解明された

研究成果の概要（英文）：In order to treat the atomic resolution hologram and to reconstruct the 3D 
atomic image of "3D active site", we carried out research with four subjects. [Issue 1] "
Construction of common 3D analysis platform". “3D-AIR-IMAGE" for reconstructing 3D atomic image of 
active site was developed. [Issue 2] "Development of high precision, low noise measurement system". 
A measurement system of atomic resolution hologram which works on "3D-AIR-IMAGE" was developed. 
[Issue 3] "High resolution reconstruction of 4D space". The research to speed up the calculation for
 image reconstruction of a large amount of the hologram was carried out. We achieved 4,200 times 
faster. [Issue 4] "Hologram data processing" The background processing 
 for the atomic resolution hologram and so on are developed. These developed softwares and systems 
were provided to other research group and many active sites were elucidated.

研究分野：物性II

キーワード： 物性実験　X線　理論　原子配列　ドーパント

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
物質に機能を発現させる為に微量の元素(ドーパント)を添加することは普遍的に行われている技術であり、科学
技術の根幹である。このドーパント周囲の原子構造によって物質の機能が大きく変化する。機能発現機構を解明
するには、この「３Ｄ活性サイト」の原子構造解析が必須であり、原子分解能ホログラフィーが３Ｄ構造の観測
に最適である。本研究によって1枚のホログラムから鮮明な原子像を数十～数百個再生できる3D原子像の新計算
法SPEA-L1を提唱し、より高精度で高速計算ができるようにした。様々なデータ処理をソフトウエア
3D-AIR-IMAGEに集約し、多くの研究者が3D活性サイトの機能解明をできるようにした。



１．研究開始当初の背景 
物質に機能を発現させる為に微量の元素(ドーパン
ト)を添加することは普遍的に行われている技術で
ある。このドーパントは母材の原子と置換したり、
空隙に入ったり、凝集したりして、活性な原子サイ
トを形成する。活性原子サイトはキャリアー放出や、
触媒反応中心として機能するなど、機能物性の発現
の元になる。機能発現機構を解明するには、この「３
Ｄ活性サイト」の原子構造解析が必須であり、原子
分解能ホログラフィーがこの３Ｄ構造の観測に最適
である。測定法はドーパントを電子や X 線で励起し
て、ドーパントから光電子や蛍光 X 線を放出させる。
放出された光電子や蛍光 X 線は周囲の原子によって
散乱され、放出角度分布上にホログラムを形成する。
これを測定して計算で再構成するとドーパントの周
囲、直径 2～4 nm に渡って立体原子像が得られる。
これを利用すれば「３Ｄ活性サイト」の機能発現機
構の解明を行うことができる。３Ｄ原子像再構成計
算法はBarton が 1991年にフーリエ変換に基づく方
法を提唱した。この方法は蛍光 X 線に関しては成功
したが、光電子の場合は成功しなかった(左図)。また、
エネルギー(波長)が異なった数十枚に及ぶ多重エネ
ルギーホログラムを必要とし、長時間測定が必要で

ある。これらを解決するため、本研究代表者は光電子ホログラフィーの新しい計算法 SPEA-
MEM(Scattering Pattern Extraction Algorithm with Maximum Entropy Method)を提唱した。
フーリエ変換ではなく、フィッティングベースの計算法で、たった 1 枚のホログラムから鮮明
な原子像を数十～数百個再生できる。また、光電子ホログラフィーでドーパントが測定可能であ
ることも実証した。実用的に「３Ｄ活性サイト」を測定するには、実験中に解析し、実験へのフ
ィードバックを可能にする必要がある。さらに、相転移の研究には高解像度化による原子位置の
微小な変異の抽出が必須であり、大型分子に対する構造解析では大空間再生が必要となる。さら
に、手法班 A02 で計画している原子構造の時間変化にも対応する必要がある。そこで、SPEA-
MEM を発展させ、すべての原子分解能ホログラフィーを解析できる共通３Ｄ解析プラットフォ
ームの構築、広い空間と高分解能を達成するための高精度のホログラムの計測・制御系の構築が
必須であると考えた。さらに、時間変化する原子像、高解像度化、広い空間の像再生は計算量が
莫大になるため大型計算機用コードの開発が必要になる。これらの総合的な開発を開始すべき
であると確信するに至った。 
 
２．研究の目的 
【課題１】共通３Ｄ解析プラットフォームの構築 
SPEA-MEM を発展させてすべてのドープ原子ホログラフィーを解析する共通プラットフォー
ムを構築する。ターゲットは高性能パソコンで、直径 2 ~ 4 nm、計算解像度 10pm(ピコメート
ル)の原子像を 1 時間以内で再生することを目指す。この為の高速で軽量なアルゴリズムの開発
を進める。また、「３Ｄ活性サイト」構造のデータベースを構築し、新分野の知見を蓄積する。 
【課題 2】高精度低ノイズ計測系開発 
明瞭な原子像を得るためにノイズ抑制や測定精度向上を行う。手法班 A02 木下 G、林 G と連携
してホログラムのノイズや精度が向上できる高精度な計測制御系を開発する。共通３Ｄ解析プ
ラットフォームに直接データを送り込むようにし、実験中でもフィードバックが得られるよう
にする。 
【課題 3】４Ｄ空間の高解像度再生 
高精度低ノイズのホログラムを利用すれば、３Ｄ再生像の高解像度化が可能になる。二次相転移
などのわずかな原子配列変化を捉えるため、計算解像度を 1pm 程度まで向上することを目指す。
また、手法班 A02 では原子の動きを捉える時分割計測が計画されており、時間軸方向も加え４
Ｄの像再生が必要となる。しかしながら、解像度が 2 倍になると計算量が 8 倍になり、急激に
計算量が増え、時間軸を加えると膨大な計算量になる。これに対応するため、大型計算機のコー
ド開発を進める。 
【課題 4】ホログラムのデータ処理技術 
研究期間の途中で追加した課題である。測定されたドープ原子ホログラムのデータを処理する
には、バックグラウンド処理や結晶の対称性を考慮した対称操作などを行う必要がある。これら
を一元的に処理できる技術を開発する。 
 
３．研究の方法 
【課題 1】光電子と蛍光 X 線のホログラムのデータ処理を一元化して効率化プラットォームソ
フトウエアを開発する。ターゲットはパソコンとし、光電子ホログラムや蛍光 X 線ホログラム



などのドープ原子ホログラムを一元的に処理できるようにする。 
【課題 2】測定を測定制御ソフトウエアとともに高性能化し、課題 1 で作成したプラットフォー
ム上で動作するようにする。これにより、データ変換の手間の削減及び、複雑な動作が要求され
る測定に対応する。 
【課題 3】解像度を倍にすると計算量は 8 倍以上に膨れ上がる。したがって、パソコンでは計算
が難しくなり、大型計算機が必須となる。大型計算機用やGPU用の高速計算ソフトを開発する。 
【課題 4】バックグラウンド処理や対称操作の処理は測定ごとにパラメータが異なるため、イン
タラクティブなデータ処理環境を開発する。 
 
４．研究成果 

初期の 3 つの研究課題「共通 3D 解析プラット
フォームの構築」、「高精度低ノイズ計測系開発」、
「4D 空間の高解像度再生」に加え、実施途中で
「ホログラムのデータ処理技術」を追加して研
究を進めた。 
【課題 1】活性サイトの 3D 原子像再生を統一的
に行うために、ソフトウエアのプラットフォー
ム「3D-AIR-IMAGE」を製作した(図1)。Ver 0.0.1
から開始し、2019 年 3 月 31 日現在では、Ver 
0.0.82 までバージョンアップし、順次公開した。
このプラットフォーム上にて、光電子ホログラ
フィー(PEH)、蛍光 X 線ホログラフィー(XFH)
のシミュレーションプログラムや、原子分解能
ホログラムから原子像を再生するプログラムな
どが動作するように設計した。まず、光電子のシ
ミュレーションプログラム(TMSP)の開発を進
めた。特に、本研究後半では今までのシミュレー

ションで再現できない高精度な光電子ホログラムが「光電子班」から供給されるようになり、理
論のさらなる研究を行った。最終的には電子の平均自由行程と原子の温度振動効果を導入する
ことで、非常に良い一致を示す高精度シミュレーションが可能になった。XFH のシミュレーシ
ョンではすべての元素の原子散乱因子に対応した汎用的なシミュレーションを行えるようにし
た。いずれもマルチ CPU 対応で高速にシミュレーションできる。シミュレーションに用いる原
子クラスターの生成方法としては、一般的に使用されている CIF ファイルやタンパク質データ
ベースの PDB ファイルに対応した。 
 3D 原子像再生法は、フーリエ変換ベースの Barton 法、最大エントロピーを利用した計算法
(SPEA-MEM)から、さらに研究を進めて、機械学習の理論(Lasso)を応用した SPEA-L1 を開発
した。Barton 法は多重エネルギーの蛍光 X 線ホログラフィーと中性子ホログラフィーで高い信
頼度で原子配列を再生できるため、よく利用される。一方で光電子ホログラフィーや単一エネル
ギーの原子分解能ホログラフィーには使用できない。まず、高速 Barton 法のアルゴリズムを開
発し、通常のアルゴリズムよりも計算時間を約 100 倍高速計算できるようにした[1]。これによ
りパソコンで 1 時間以内に原子像が得られるようになった。次に SPEA-L1 を開発した。これは
本ブロジェクトで理論班と連携することによってのみ達成できた原子像再生法である。SPEA-
L1 は最小二乗法と機械学習で使われる Lasso を使った理論であり、原子像が疎な解であるとい
う性質を使う [2,3](図 2)。ただし、単純なスパースモデリングでは像は再生できず、Threshold 
scaling 法を使うことで、単一エネルギーのホログラムからでも像が再生できるようになった。
これは光電子ホログラフィーや蛍光 X 線ホログラフィーノーマルモードの解析に利用でき、従
来の方法ではできなかった Bi2Te3中の Mn ドーパントの構造を解くことができた[4]。これらの
機能を利用できるソフトウエアプラットフォーム 3D-AIR-IMAGE は光電子ホログラム、蛍光 X
線ホログラム、中性子ホログラムなど、多くの実験のデータ処理に利用された。 
また、このプログラムには活性サイトデータベースがあり、光電子や蛍光 X 線ホログラムの計

測結果を同梱した。このサンプルデータに加え、マニュアルも準備して利用しやすい環境を整え
ている。 
【課題 2】低ノイズで高精度のホログラムの計測・制御系を構築した。前述の「3D-AIR-IMAGE」
上で動作するプラグインとして蛍光 X 線、中性子、光電子ホログラムの測定が可能になってい
る。蛍光 X 線ホログラフィーのピエゾモーター駆動による極低温測定システムの開発も成功し

 

図 1 : 共通解析プラットフォーム 
「3D-AIR-IMAGE」 



た。蛍光 X 線ホログラフィーのノーマルモー
ドの計測プログラムを追加した。放射線ダメ
ージが懸念される試料では、短時間の照射ご
とに位置を変えながら測定することを可能
にした。また、光軸調整カメラシステムを開
発し、サンプルと光軸を合わせる精度の向上
を図った。 
【課題 3】「3D-AIR-IMAGE」で高解像度な
3D 原子像の再生も行うこと可能にした。前
述のように高速 Barton 法のアルゴリズムを
開発したが、さらにマルチコア対応を行い高
速計算できるようにした。21 枚の蛍光 X 線

ホログラムから 1013の画素数のボリューム画像を再生するのに、Xeon X5660 3.8GHz 1 コアに
よる計算時間は 196483 秒であったが、PC クラスタ(Xeon X5660 3.8GHz6 コア✕8 ノード)で
2200 秒と 89 倍に向上した。その後、Barton 法は GPU と相性が良く、より高速に計算できる
ことがわかった。コンシュマーな GPU(GeForce GTX 1080Ti + OpenACC)を使用して、単精度
計算で 106 秒(1853 倍の向上)と非常に高速に計算できることが分かった。最終的には NVIDIA 
TESLA V100 を導入し、倍精度計算でも 120 秒程度になり、96 コア搭載の PC Cluster での並
列実行に比べ 56 倍、通常の CPU に比べ 4,200 倍もの高速化を達成することができた。これよ
り多くのホログラムを短時間で処理できるようになった。 

【課題 4】以下に開発した機能を羅列す
ると、実測のホログラムのバックグラ
ウンド処理、XFH のノーマルモードの
測定データの解析、ホログラムの結晶
軸の探索、光電子のピークフィッティ
ングによるサイト分離、色々な方位で
計測されたホログラムの断片をつなぎ
合わせて 1 枚のホログラムに合成する
処理、3D-AIR-IMAGE と Python 言語
連携のアプリケーションインターフェ
ースなどである。これを利用して光電
子ホログラフィー班と連携し、シリコ
ン結晶中の As ドーパントの構造を解
くことができた[5] (図 3)。 
このように従来の方法で得られなか

った原子構造を解析できる理論を研究
してソフトウエアを開発し、他の研究
班に提供することで多くの成果を得る

ことができた。 
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