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研究成果の概要（和文）：本研究では、放射光ナノビームやX線自由電子レーザーなどの高輝度微小光源を使って得ら
れる微小領域試料の回折データから原子配列を解明するための基盤技術を構築を目指した。その結果100×100×100nm3
の体積領域に含まれる１億原子からの散乱された数千点の回折データを数時間の実用的な時間で計算するシステムをGP
GPUにより構築することに成功した。この方法を、周期性を持った領域と周期性を持たない領域の両者が混在するナノ
構造体の回折データの解析に利用して、回折パターンから粒子のサイズ分布、形状分布を解析する手法開発の糸口をつ
かんだ。

研究成果の概要（英文）：An aim of this study is development of the technique for structure determination 
in atomic scale from the diffraction data of small size sample using synchrotron radiation and X-ray free 
Electron leaser nano-beam. We developed the system which is able to calculate the diffraction data from 
100x100x100 nm3 volume particle in realistic time using graphic processing unit. We applied the system to 
the structural analysis of nano-particles which have both crystalline and non-crystalline regions. It was 
found that our developed system has a possibilities of the determination of size and shape distributions 
of nano-particle from X-ray diffraction.

研究分野：回折物理学
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１．研究開始当初の背景 
SPring-8やXFEL SACLAの高輝度ビーム
と KB ミラー集光光学系などの発展により
nmサイズの X線ビームを利用し、ナノ粒子
などのナノ構造体やデバイス材料における
界面領域などナノサイズ領域のX線回折デー
タを観測することが可能となってきた。
SPring-8やSACLAの光はピコ秒からフェム
ト秒の幅を持ったパルス X線のため、この領
域の反応に伴う原子配列変化を時分割で追
跡することもできる。電子による弾性散乱を
基礎とし精度の高い回折強度を計算可能な X
線回折を利用すれば、ナノ領域の原子配列を
1/100Å 精度で解明する構造解析が可能なは
ずであるが、現状は計算量などの問題から、
現状は分解能で劣るフーリエ変換を用いた
オーバーサンプリングを用いたイメージン
グやナノ領域からの回折線強度の変化から
の構造変化を推定にとどまっている。このた
め、これらの手法は一部の専門家のみが進め
る状況にある。 
申請者は、MDM や MD-GRAPE3 などの
専用計算機を利用したX線構造解析技法の開
発をすすめてきた。2007 年には 40 万原子、
100万反射の構造解析を287TFLOPS (1秒間
に 287T(テラ)回の浮動小数点演算)の計算速
度で可能とするソフトウェアを作成し、国際
会議 SC07のGordon Bell賞 Finalistに選出
された。また GPGPUを利用した構造解析ソ
フトウェアを開発し、㈱菱化システムより
2010 年からそのソフトウェアを販売してい
る。こうした経験から、最先端の計算科学と
放射光科学の融合は物質科学全体の飛躍的
な進展をもたらすと考え本申請を計画した。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、10×10×10nm3～100×

100×100nm3の体積領域、5万～5000万原
子からの散乱された 100万から 10億点の回
折データから、原子配列を精密化する構造解
析手法を、GPGPUや並列計算など先端的な
計算科学を駆使して開発することである。こ
の目的のために、無機材料からタンパク質に
至る様々な材料のナノ領域の回折データを
計算機上で作成し、そのデータを用いて原子
配列を通常の X 線構造解析の精度 (誤差
1/100Å 以下)で決定する方法を開発する。結
晶の周期性を利用した計算の簡略化を行わ
ずに多数の原子からの散乱を直接たし合わ
せて計算することで、平均構造ではなく 5万
以上の原子の位置を最小二乗精密化等で精
密化できる方法を構築することを目指す。 
 
３．研究の方法 
試料中における任意の原子mの瞬間的な位
置を rmとおくと、f を原子散乱因子、s0を入
射Ｘ線、sを回折Ｘ線、波長をとして、試料
の回折強度は異なる原子による散乱の大きさ
の和にその複素共役を掛けたもので与えられ
る。 

導入すると、 

 
が得られる。試料を剛体と見なし、原子配列
は空間のすべての方向に対して同じ確率をも

つとする。この時、ベクトル は任意の方向

に対して等確率であるため、球面上の任意の
位置にベクトルの終点が存在する確率も同じ

である。 とおいて、各指数項

の値は下式によって与えられる。 

式(3)を式(2)の各項に代入すると、空間中で
全方向に向く原子からの平均非変調散乱強度
を示す式である 

 
デバイの散乱公式(4)が得られる。（4）式を基
本式として、データを解析する方法の開発を
進めた。 
デバイの式でＸ線散乱を計算する場合、プ
ロファイル関数を利用しないため、試料由来
の散乱以外すべての散乱を解析から取り除く
必要がある。これを実験精度の範囲内で最大
限実現するため、本研究で用いた実験データ
はすべて大型放射光施設 SPring-8 にて測定
した。試料には、冷暖房のエネルギー効率を
高めるサーモクロミックガラスの材料となる
VO2ナノ粒子を使用した。試料は直径 0.2 mm
のリンデマンガラスキャピラリーに封入した。 
実験は SPring-8 の粉末回折ビームライン

BL02B2で行った。検出器にはイメージングプ
レート(IP)を用いた。Ｘ線ビームのサイズはコ
リメータを用いて成形し、横 3 mm × 縦 0.5 
mm とした。試料から発生する蛍光Ｘ線とコ
ンプトン散乱をデータから取り除くために、
IP前方のスリットに厚み 0.05 mm の Ag箔を
設置した。測定波長は NISTの標準試料 CeO2

を用いて校正した。校正した X 線の波長は
0.49935 Åであった。 
 波長分散および装置関数を決定するために、
NIST 製の SRM640e プロファイル標準粉末
試料 Siの回折データも測定した。本研究で開
発する解析法では、ピークのブロードニング



に寄与する効果として、波長分散と装置関数
をデータに convolution して解析する必要が
あるためである。ピークの位置と半値全幅が
保障されている試料の回折データを測定する
ことで、波長分散と装置関数を決定した。 
 実験に使用する X線は、波長とした場合、
の分散を持つ。この効果は回折線幅に
現れる。本研究のデータ解析ではプロファイ
ル関数を使用しないため、この効果を補正す
る必要がある。本研究では、プロファイル標
準試料 Siの測定データから、波長分散/を
実験的に決定した。の平均は 8.44×10−5と
なった。この値をデバイの式から計算された
各 2のデータに畳み込んで波長分散を補正
した。 
 

図 1 45×45×270nm3のナノロッドと、100
×100×100nm3 のナノ粒子の計算回折パタ
ーン 
 
手法の開発は NVIDIA の高性能 GPU 
GeForceGTX770( 計 算 速 度 3TFLOPS), GPU 
GeForceGTX750GTX(計算速度 1.5TFLOPS)等を
利用して2体散乱の式から回折データを計算
するシステムを構築した。当初目的であった
単粒子の回折データ計測には情報収集のた
めに参加した、Ｘ線自由電子レーザーや先端
放射光の国際会議で、近い将来での回折デー
タの測定自体が難しいことが分かったため、
多粒子の回折に方針を転換し、その方向で進
めた。一方多粒子の側では、Total Scattering
や Whole Pattern Physical Modeling（WPPM）
など非常に活発な研究が行われていること
が分かった。このため、デバイの式を使って、
Total Scattering と WPPM 両者の機能を備え

たシステムをGPUを使って構築することを進
めた。 
 
４．研究成果 
システムを構築していくうちに、最終的に
GPU を使って、最初の目的であった 100×100
×100nm3 の散乱を計算することに成功した。
実際の計算の効率化や、大規模計算になった
際にメモリの分割など様々な計算機技術が
必要となった。最終的には、すべての問題を
解決し、デバイの式をベースとして Total 
Scattering と WPPM 両者の機能を備えたシス
テムを構築して、サイズとＷドープ量を制御
したサーモクロミック材料 W ドープ VO2ナノ
ロッドのデータを解析することに成功した。 
図 1 に 45×45×270nm3の VO2ナノロッド
と、100×100×100nm3の VO2ナノ粒子の計
算回折パターンを示す。これらは、1 時間以
下の実用的な計算時間で計算したものであ
る。最終的には、１００種類を超える形状と
サイズのナノ粒子からの回折パターンを計
算しそれを実測の回折データに当てはめる
ことで粒子の形状分布とサイズ分布を精密
化することが可能なことを示すことができ
た。図 2には本解析手法により得られた粒子
サイズの試料全体の体積に占める割合であ
る。暫定的ではあるが、粒子の分布を実験値
から引き出すことに成功した。また、図 3に
このサイズ分布で計算した計算回折パター
ンを示す。少なくとも 2θ=20°まではパタ
ーンを再現できた。 
 

 

図 2 粒子サイズ分布 
 

図 3 実測データ（赤）とサイズ分布から計
算された計算値（青） 
 



最終のシステムを利用した成果について
は、研究協力者の大学院生が最終年度の平成
28 年１月に行われた日本放射光学会年会に
て発表した。 
 
この研究以外にも、放射光Ｘ線回折の手法開
発に軸足を置いた研究を複数行い、論文発表
や招待講演を行った。 
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