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研究成果の概要（和文）：本研究では電子エネルギー損失分光（EELS）と高度なスペクトル計算および機械学習
を組み合わせ，物質の局所的な原子振動に関わる情報（熱および原子拡散）を高い空間分解能で取得する手法を
開発した．特に高温下での局所領域における熱物性や相分離挙動の実験的解析に成功した．また，機械学習を用
いたスペクトル解析手法の開発により，従来よりも高速かつ高精度な解析を実現し，スペクトル生成の物理を超
えた新たな物性予測にも使用できることが示された．これらの成果は，新しい耐熱材料や光学材料の開発に大い
に寄与することが期待される．

研究成果の概要（英文）：In this study, we developed a method that combines electron energy loss 
spectroscopy (EELS) with advanced spectral calculations and machine learning to obtain high spatial 
resolution information on local atomic vibrations (related to heat and migration) in materials. We 
successfully performed experimental analysis of thermal properties and phase separation behavior in 
local regions under high temperatures. Additionally, the development of a spectral analysis method 
using machine learning enabled faster and more accurate analysis than conventional methods, and it 
was shown to be applicable for new property predictions. These achievements are expected to greatly 
contribute to the development of new heat-resistant and optical materials.

研究分野： 材料設計

キーワード： EELS　XAFS　原子振動　第一原理計算　機械学習　熱膨張　相分離　透過型電子顕微鏡

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の学術的な意義は，電子エネルギー損失分光と高度なスペクトル計算技術および機械学習を組み合わせる
ことで，熱や拡散などの，局所的な原子振動情報を高い空間分解能で取得する新たな手法を確立した点にある．
特に，高温下での熱物性や相分離挙動の解析に成功し，これまでの静止した構造観察の限界を超えた動的情報を
得ることができた．さらに社会的意義として，本研究で開発された手法が新しい耐熱材料や光学材料の開発に大
きく貢献する点や，機械学習を用いたスペクトルインフォマティックスの分野を切りひらいたという点でも意義
があったといえる．本研究で開発した手法が今後のデバイスや素材の開発に寄与することが期待される． 

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
人類社会の持続的発展には，新機能および高性能な材料を継続的に開発する必要がある．その

ためには，様々な材料機能が発現するメカニズムを解明し，迅速に材料開発することが不可欠で
ある．今世紀に入り，個々の原子を分析する原子レベル計測が達成され，機能発現メカニズムの
解明が進んでいる．つまり，近代の材料科学の発展において，原子レベル計測は重要な役割を果
たしてきた．申請者らも，原子レベル計測手法を用いて，セラミックスや人工超格子，ガラスや
液体，気体などの様々な物質の構造解析を行い，様々な知見を得ることに成功してきた． 
一方で，最新の原子レベル計測においても，原子の静止した構造を観察しているという課題が

ある．物質は気体，液体，固体の全ての状態において，静止した球ではなく，振動を伴って存在
している．これまでの原子分解能計測は原子を“静止した球”として近似しており，振動に伴う
様々な物性，例えば高温下における熱膨張や原子移動，さらに原子の集団移動に伴う相分離を高
い空間分解能で解析することは達成できていない． 
そのような高温下における局所領域における原子振動などのダイナミクスは様々な物性と密

接に関係している．たとえば，固体界面における原子振動の伝達挙動は，界面における熱膨張・
熱伝導と直結しており，熱遮蔽コーティングの耐熱衝撃性等を決める重要な因子となる．また有
機溶液内のイオンダイナミクスは，溶質の溶解挙動や各種反応性などと相関している． 
最近では IoT（Internet of Things）デバイスの開発や人工知能の実現など，半導体やセンサ

ーの微細化と高機能化が急速に進んでいる．そのような最先端デバイスにおいては，微小領域の
原子振動，つまり熱の理解と制御の重要性が増している．つまり，材料中の原子振動に関わる諸
現象を高い空間分解能で取得することができれば，これまで理解が不十分であった材料特性の
理解が深まり，これまでにない革新的な材料の開発につながることが期待される．しかしながら
従来の振動計測法である赤外分光や X 線非弾性散乱は，試料全体の平均的な情報しか得ること
ができなかった． 
 
２．研究の目的 
以上のような背景のなか，研究代表者および分担者の研究グループは，透過型電子顕微鏡で計

測される電子エネルギー損失分光（EELS）と高度なスペクトル計算技術を複合利用することで，
固体，気体，液体の局所的な原子の振動情報をも取得できることを明らかにしてきた．本研究で
は，申請者らが独自開発してきた EELS とスペクトル計算を組み合わせた計測法を発展させ，
原子の振動情報やダイナミクスに関する情報を計測するための手法を開発する．具体的には，高
い空間分解能における基盤を構築し，同手法を界面やアモルファスなどの様々な材料に利用す
ることで局所領域における各種現象を理解し，耐熱材料や光学材料などの材料開発に活用する
ことを目的としている． 
 
３．研究の方法 
これまでに入射エネルギーを高分解能化するモノクロメーターを利用して，赤外領域の EELS

を測定し，原子や分子の振動情報に関する情報を計測する報告は世界的に行われており，重要な
成果が出ている．一方で，高い空間分解能を実現できるはずの高エネルギーEELS を用いた振動
解析は，非常に少ない．これは高エネルギーEELS を振動解析に利用するためには高度なスペク
トル計算技術が不可欠なためである．さらに同手法を表面や界面，気体，液体に利用するために
は，高度なモデリング技術が必要となる． 
つまり，本研究目標を達成するためには以下の 3 つの項目， 1)EELS の理論解析，2)高温下

における EELS 計測，3)格子欠陥モデリングを高いレベルで実施する必要がある．そこで，本研
究においても同 1)～3)の項目に取り組んだ． 
具体的には 1)振動を加味した第一原理計算を実施することによりスペクトルに重畳した振動

情報の抽出を試みる．さらに，同解析の計算コストを削減することを目的として，機械学習を利
用するスペクトルインフォマティックスに関する手法も開発する．2)高い空間分解能を実現でき
る高温ホルダーを利用し，高温下における計測を実施した．高温下における局所領域の熱物性や，
材料の相分離挙動など，原子のダイナミクスに関する情報の実験的な抽出を試みた．3)格子欠陥
のモデリングを効率的に実施するためのコード開発を行った． 
以上の研究を通し，高温下における原子振動に関わる情報（熱物性や相分離など）を高い空間

分解能で解析し，材料開発における知見を得た． 
 
４．研究成果 
研究開始当初（2019～2020）においては，上記 1)に関連するスペクトル解析に関する手法開

発を行った．まず，スペクトル計算には励起状態と基底状態を別々に計算する必要があるため計



算時間を要する．そこで，1 電子計算に関しては機械学習を利用した手法開発を行った．さらに，
多電子計算においては制限活性空間自己無撞着場計算（RASSCF）に基づいて波動関数を最適化
することで電子相関の効果をより精密に取り入れたスペクトル多電子計算法の検討を行った．
多配置摂動理論と組み合わせることで遷移エネルギーに改善が見られた． 
また，同時期において上記 2)に関連する計測実験も行った．まず，原子ダイナミクスの可視化

を目的とし，室温下における有機塩中の原子のダイナミクスや相分離挙動を調べた．液体の非常
に薄い試料を作製することで，ダイナミクスの領域が制限され，原子が振動したりジャンプした
りする動いたりする姿を実時間で観察することに成功した． 
また，高温下における計測を電子顕微鏡内で実施した．具体的には，光学材料として利用され

ているガラス材料の組成や振動，構造の挙動を調べた．その結果，構造相転移や相分離などの原
子ダイナミクスに関する挙動をリアルタイム・リアルスケールで可視化することに成功した．ま
た，画像解析により，高温下において原子がどのような経路を伝って集団移動して相分離が進行
するのかということも明らかにした． 
さらに，同時期において，新たな共通機器（4D-STEM）を利用した実験も行った．その結果，

本来は分離することが困難な試料の厚さと組成に関する情報を分離する手法を開発することが
出来た．また，同環境下における EELS 測定も行った．EELS の低エネルギー領域における振
動スペクトルを測定し，そのスペクトルと構造との相関性を明らかにした．また，理論計算を組
み合わせることで，ガラスを構成する原子の配位環境を可視化することに成功した． 

 
研究中期（2020～2021）においては，上記項目 1)と 2)に関連する内容として，局所的な原子

振動挙動を調べるための手法開発を進めた．その研究を通し，界面における構造と振動との相関
性を明らかにすることができた．また，上記項目 3）のモデリングに関する内容も実施し，界面
構造のモデリングとシミュレーションにより，種々の界面構造を作製し，熱振動と構造との相関
性を調べた．ここで開発した界面モデリングコードに関しては，後に GitHub に公開し，広く使
用できる環境を整えている． 
さらに，構造とスペクトル形状との相関性も調べてきた．例えば，仮想的に構造をひずませた

モデルを多数構築し，スペクトル形状との相関性も調べた．結果的に，教師なし学習で使用され
る樹形図からその相関性を明らかにすることができ，振動情報抽出において有効な解析手法を
開発することができた．同手法を用いることで，スペクトルから振動情報を自動で検出すること
が可能になる．また，上記 1)と関連して，1 粒子計算に加えて多電子計算においても解析を進め
た．その結果，励起状態におけるエネルギー局面を描くことが可能になった． 
また同時期の成果として特筆すべき点は，実験的に界面の熱振動をナノレベルの高い空間分

解能で直接計測することに成功した点である．本申請研究で導入した各種計測装置と計算機を
用いて計測と理論計算を実施し，界面の局所的な熱振動に関わる物性（熱膨張）を決定すること
に成功した．さらに，3)で開発したモデリング手法を活用し，界面構造を詳細に調べた．その結
果，熱膨張を決定する構造因子を特定することができた． 
つまり，本申請研究の目的である「高い空間分解能での振動計測」と「振動制御のための指針

確立」という目的をおおむね達成することができた．同成果は，ハイインパクトな Journal に掲
載され，プレスリリースも行った． 

 
研究後期（2021～2022）においては，前期に引き続き光学材料として利用されているガラス

材料の高温下における原子ダイナミクス挙動の詳細な解析を進めた．これまでに複数の組成で
相分離挙動を調べ，相分離が起こる直前において共通の像変化があらわれることが明らかとな
っていたが，その起源は不明であった．実験的に得られた組成・温度の時間経過に関するデータ
と，相分離シミュレーションのデータを用いた双子実験を行った．その結果，同前駆現象につい
て，ガラスにおいて原子位置に様々な準安定位置が存在しており，その準安定構造を経由する原
子ダイナミクスが，前駆現象の起源であることを突き止めた． 
また，1)の項目に関して機械学習の応用も進めた．特に，機械学習をするためのデータベース

の構築を行った．結果的に，10 万個以上のスペクトルを含むデータベースを作成し公開するこ
とができた．また，階層型クラスタリングと決定木を利用したデータ駆動型の自動スペクトル解
析法を開発した．また，前述のデータベースを利用し，スペクトルから 10 種類以上の物性を直
接予測するという手法の開発も行った．その結果，本来のスペクトル生成の物理とは異なる情報，
具体的には分子量や内部エネルギーなど，の情報を抽出可能であることが示された． 
以上，本基盤研究では，計測とシミュレーション，さらに機械学習も高度に複合利用すること

で，「高い空間分解能での原子振動およびそれに関わる物性の計測」と「原子振動制御のための
指針確立」を達成することが出来た． 
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