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Thu. Nov 4, 2021

Room A

Division

データ駆動表面科学研究部会「データ駆
動アプローチ研究の最近の動向」

[2Aa01-14]

Chair:Masato Kotsugi(Tokyo University of Science), Yasunobu
Ando(National Institute of Advanced Industrial Science and
Technology)
8:15 AM - 11:45 AM  Room A (Udon)

Quantification of structural information of

electrolyte based on topological data analysis

*kazuto akagi1 （1. Tohoku University）

 8:15 AM -  8:45 AM

[2Aa01]

Machine learning applications in multi-

dimensional spectromicroscopy

*Naoka Nagamura1,2,3 （1. National Institute for

Materials Science, 2. PRESTO, Japan Science and

Technology Agency, 3. Faculty of Advanced

Engineering, Tokyo University of Science）

 8:45 AM -  9:15 AM

[2Aa03]

Multi-frame image super resolution for

microscopic spectroscopic images

*Yasuhiko Igarashi1, Naoka Nagamura2,3, Hideitsu

Hino4, Masato Okada5 （1. University of Tsukuba, 2.

National Institute for Materials Science, 3. Japan

Science and Technology Agency, PRESTO, 4. The

Institute of Statistical Mathematics, 5. The

University of Tokyo）

 9:15 AM -  9:45 AM

[2Aa05]

Break time

 9:45 AM - 10:00 AM

[その他]

Machine learning molecular dynamics

simulations of silicate minerals

*Masahiko Okumura1 （1. Center for Computational

Science and e-Systems, Japan Atomic Energy

Agency）

10:00 AM - 10:30 AM

[2Aa08]

Data-driven diagnosis for compressed sensing

*Yoshinori Nakanishi-Ohno1 （1. Faculty of Culture

and Information Science, Doshisha University）

10:30 AM - 11:00 AM

[2Aa10]

Evaluation of TOF-SIMS data of organic

electro luminescence samples using

information entropy

*keisuke mizomichi1, Ako Miisho2, Satoka Aoyagi1

（1. Faculty of Science and Technology, Seikei

[2Aa12S]

University, 2. Kobelco Research Institute Inc.）

11:00 AM - 11:15 AM

Parameter evaluation of autoencoder for

analyzing TOF-SIMS data of three polymers

*Masaru Ito1, Kazuhiro Matsuda1,2, Satoka Aoyagi1

（1. Seikei University, 2. Toray Research Center

Inc.）

11:15 AM - 11:30 AM

[2Aa13S]

Development of prediction system on TOF-

SIMS spectra of organic and polymer

materials by machine learning

*keisuke kamochi1, kei hasegawa2, satoka aoyagi1,2

（1. Faculty of Science and Technology, Seikei

University, 2. Mateirals and Life Science, Seikei

University）

11:30 AM - 11:45 AM

[2Aa14S]

Room B

Division

SPM Division's Session[2Ba02-13]
Chair:Yukio Hasegawa(The University of Tokyo), Yoshiaki
Sugimoto(The University of Tokyo)
8:45 AM - 12:00 PM  Room B (Olive)

3D Time-Resolved Electrostatic Force

Microscopy

*takuya matsumoto1 （1. Graduate School of

Science, Osaka University）

 8:45 AM -  9:15 AM

[2Ba02]

Imaging and spectroscopy by dissipation signal

in frequency modulation atomic force

microscopy

*Yoichi Miyahara1 （1. Department of Physics, Texas

State University）

 9:15 AM -  9:45 AM

[2Ba04]

Development of a scanning nanopipette probe

microscope capable of irradiating atmospheric

pressure plasma jets

*futoshi iwata1 （1. Shizuoka University）

 9:45 AM - 10:15 AM

[2Ba06]

Break time

10:15 AM - 10:30 AM

[その他]

Aperiodic electronic superstructure in a misfit

layered chalcogenide

*Yuhki Kohsaka1, Masaharu Shirata2, Teppei Ueno2,

Tadashi Machida1, Tetsuo Hanaguri1, Kaya

Kobayashi2,3 （1. RIKEN Center for Emergent Matter

[2Ba09]
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Science, 2. Department of Physics, Okayama

University, 3. Research Institute for Interdisciplinary

Science, Okayama University）

10:30 AM - 11:00 AM

Single-molecule precise nanospectroscopy with

a photon-STM

*hiroshi imada1,2 （1. RIKEN, 2. JST PRESTO）

11:00 AM - 11:30 AM

[2Ba11]

Development of scanning diamond NV center

probe microscopy

*Toshu An1 （1. Japan Advanced Institute of Science

and Technology）

11:30 AM - 12:00 PM

[2Ba13]

Division

マイクロビームアナリシス技術部会[2Bp02-12]
Chair:Yoshikazu Honma(Tokyo University of Science), Susumu
Shiraki(Nippon Institute of Technology)
1:30 PM - 4:30 PM  Room B (Olive)

表彰式

 1:30 PM -  1:45 PM

[その他]

Surface modification technologies for

implantable medical devices conducted by

"medical-engineering partnerships"

*Terumitsu Hasebe1,2, Kenta Bito1,3, Shunto

Maegawa1,3, Shunsuke Kamei1, Tomohiro

Matsumoto1,3, Atsushi Hotta3 （1. Tokai University

Hachioji Hospital, Tokai University School of

Medicine, 2. Clinical &Translational Research Center,

Keio University Hospital, 3. Faculty of Science and

Technology, Keio University）

 1:45 PM -  2:15 PM

[2Bp02]

Study on field emission from nanocarbon

materials

*Yahachi Saito1 （1. Toyota Physical and Chemical

Research Institute）

 2:15 PM -  2:45 PM

[2Bp04]

Break time

 2:45 PM -  3:00 PM

[その他]

My activities of developments and

international standardizations of EDX

*kenichi obori1 （1. Formaly Horiba, Ltd.）

 3:00 PM -  3:30 PM

[2Bp07]

In-situ formation of micro- and nanobubbles in

a scanning electron microscope

Koji Takahara1, *satoru suzuki1 （1. LASTI,

[2Bp09]

University of Hyogo）

 3:30 PM -  3:45 PM

Elimination of the charging effect in NAP-

HAXPES by gas introduction

Kento Takenaka1, Kenta Adachi1, Koji Takahara2,

Hirosuke Sumida3, *satoru suzuki2 （1. School of

Science, University of Hyogo, 2. LASTI, University of

Hyogo, 3. Mazda Corporation）

 3:45 PM -  4:00 PM

[2Bp10]

Analysis of energy per atom dependent mass

spectra in cluster TOF-SIMS

*Ken Mizuhata1, Kousuke Moritani1, Tetsuro

Masumoto1, Tomomichi Nakamura2, Norio Inui1 （1.

Graduate School of Engineering,University of Hyogo,

2. Graduate School of Information Science,University

of Hyogo）

 4:00 PM -  4:15 PM

[2Bp11]

Evaluation of multimodal data of hydrogen

distribution and crystal structures in steel

sample

*Daisuke Hayashi1, Naoya Miyauchi2, Yoshiharu

Murase2, Akiko N Itakura2, Satoka Aoyagi1 （1. Seikei

University, 2. National Institute for Materials

Science）

 4:15 PM -  4:30 PM

[2Bp12]
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Division

データ駆動表面科学研究部会「データ駆動アプローチ研究の
最近の動向」

Chair:Masato Kotsugi(Tokyo University of Science), Yasunobu Ando(National Institute of Advanced
Industrial Science and Technology)
Thu. Nov 4, 2021 8:15 AM - 11:45 AM  Room A (Udon)
データ駆動アプローチ研究の最近の動向
 

 
Quantification of structural information of electrolyte based on
topological data analysis 
*kazuto akagi1 （1. Tohoku University） 
 8:15 AM -  8:45 AM   
Machine learning applications in multi-dimensional spectromicroscopy 
*Naoka Nagamura1,2,3 （1. National Institute for Materials Science, 2. PRESTO, Japan
Science and Technology Agency, 3. Faculty of Advanced Engineering, Tokyo University of
Science） 
 8:45 AM -  9:15 AM   
Multi-frame image super resolution for microscopic spectroscopic
images 
*Yasuhiko Igarashi1, Naoka Nagamura2,3, Hideitsu Hino4, Masato Okada5 （1. University of
Tsukuba, 2. National Institute for Materials Science, 3. Japan Science and Technology
Agency, PRESTO, 4. The Institute of Statistical Mathematics, 5. The University of Tokyo） 
 9:15 AM -  9:45 AM   
Break time 
 9:45 AM - 10:00 AM   
Machine learning molecular dynamics simulations of silicate minerals 
*Masahiko Okumura1 （1. Center for Computational Science and e-Systems, Japan Atomic
Energy Agency） 
10:00 AM - 10:30 AM   
Data-driven diagnosis for compressed sensing 
*Yoshinori Nakanishi-Ohno1 （1. Faculty of Culture and Information Science, Doshisha
University） 
10:30 AM - 11:00 AM   
Evaluation of TOF-SIMS data of organic electro luminescence samples
using information entropy 
*keisuke mizomichi1, Ako Miisho2, Satoka Aoyagi1 （1. Faculty of Science and Technology,
Seikei University, 2. Kobelco Research Institute Inc.） 
11:00 AM - 11:15 AM   
Parameter evaluation of autoencoder for analyzing TOF-SIMS data of
three polymers 
*Masaru Ito1, Kazuhiro Matsuda1,2, Satoka Aoyagi1 （1. Seikei University, 2. Toray Research
Center Inc.） 
11:15 AM - 11:30 AM   
Development of prediction system on TOF-SIMS spectra of organic and
polymer materials by machine learning 
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*keisuke kamochi1, kei hasegawa2, satoka aoyagi1,2 （1. Faculty of Science and Technology,
Seikei University, 2. Mateirals and Life Science, Seikei University） 
11:30 AM - 11:45 AM   



Annual Meeting of the Japan Society of Vacuum and Surface Science 2021 

 

トポロジカルデータ解析を用いた電池材料の構造情報の定量化 
 

○赤木 和人 1* 
 

1東北大学 材料科学高等研究所（AIMR）  
 

Quantification of structural information of electrolyte based on topological data analysis 
 

○Kazuto Akagi1* 
 

1Tohoku University 
 
 

1. はじめに 

物質材料の構造と物性の相関を調べるにあたって、

構造情報の定量化は避けることのできない課題であ

る。本講演では、パーシステント・ホモロジーという

数学の枠組みを活用したトポロジカルデータ解析

（TDA）の手法を用いた原子配列や画像情報の定量化と

機械学習と組み合わせたデータ科学的なアプローチに

ついて、その枠組と実施例を報告する。 

2. 手法について 

パーシステント・ホモロジーは原子配置やピクセル

画像のような離散点の集まりを入力データとし、そこ

に含まれる n次元の「穴」の形や大きさといった幾何

学的特徴に基づいて構造情報を定量化できる。各「穴」

が生成するタイミングと消滅するタイミングを記録し

た２次元ヒストグラムをパーシステント図（PD）と呼

び、それ自体が大規模で複雑な系が持つ秩序構造を視

覚的かつ直観的に捉えることを容易にするだけでな

く、適切なベクトルデータに変換することで機械学習

と組み合わせた特徴抽出が可能になる 1)。一連の計算

には、物質材料系への TDA の適用を念頭に開発・公開

されているソフトウェア基盤「HomCloud」を用いた 2)。 

3. 具体系への適用例 

まず、主鎖／側鎖／親水基で構成された Nafion およ

び水クラスタからなる粗視化ビーズモデル（約 800 万

粒子）の分子動力学（MD）計算の結果を対象に、高

分子の骨格や水相の連結構造の特徴を TDA により抽

出し、含有率に依存した相分離構造の違いがどのよう

に捉えられるのかを見る（図 1）。また、バルクモデル

と基板上に成長したスラブモデルとの比較により、「表

面」の存在が及ぼす影響を調べる。 
続いて、LiBF4塩を溶解した ethylene carbonate (EC) 

電解液についての古典MD 計算（第一原理計算を参照

して最適化した AMOEBA 力場を使用）の結果に TDA
を適用し、0.5–3.0M の塩濃度に応じた溶液構造のダイ

ナミクスの違いを見る。さらに、イオン種の拡散速度

に影響を与える因子を溶液構造の観点から調べる。 
本講演で紹介する具体例の一部は、文部科学省「富

岳」成果創出加速プログラム「次世代二次電池・燃料

電池開発による ET 革命に向けた計算・データ材料科

学研究」(JPMXP1020200301)として実施した。 

文  献 

1) 平岡裕章, 大林一平, 赤木和人：人工知能 34, 330 
(2019). 

2) 大林, 他：https://homcloud.dev/ 
（最終アクセス 2021年 8月 31日） 

*E-mail: kazuto.akagi.b5@tohoku.ac.jp 

 
Fig. 1. (a)含水した Nafion の粗視化バルクモデル（赤が主

鎖）(b)与えられた要件を満たす連結水相の可視化 (c)水に

ついての 1 次の PD (d)Nafion についての 2 次の PD 

a) b)

c) d)
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多次元分光イメージング分析における機械学習活用 
 

○永村 直佳 1,2,3* 
 

1物質・材料研究機構 先端材料解析研究拠点， 2JST さきがけ， 3東京理科大学 先進工学部 
 

Machine learning applications in multi-dimensional spectromicroscopy 
 

○Naoka Nagamura1,2,3* 
 

1National Institute for Materials Science, 2JST PRESTO, 3Tokyo University of Science 

 

 

1. はじめに 

元素・軌道選択的な電子物性情報が得られ、非破壊

で埋もれた界面の状態分析も可能なX線光電子分光法

(XPS)は汎用的な分析手段であるが、プローブ光として

高輝度放射光を利用することで、従来のラボ分析では

信号強度が足りずに難しいリアルタイム計測やイメー

ジング測定が可能になる。 

我々は放射光軟 X 線走査型光電子顕微鏡(SPEM)1)を

用いて、デバイス微細構造のオペランド(実動作下)時

空間分解測定に取り組んできた。これは時間、空間、

外場をパラメータとする多次元計測に他ならず、排出

されるスペクトルデータセットは膨大なものになる。 

そこで、多次元分光イメージング分析におけるデー

タ取得と解析作業の超効率化を目的として、計測イン

フォマティクスの観点から様々な手法開発を行ってい

る。 

2. EM アルゴリズムによる高速自動ピーク 

フィッティング解析 

XPSでは欠かせない内殻光電子スペクトルのピーク

フィッティング解析、つまりピーク成分推定に関して、

機械学習を活用し、ハイスループット自動解析用途に

特化した低計算コスト重視の解析手法を開発した 2-5)。 

スペクトルを、従来の解析でも汎用される Gauss 関

数や Voigt 関数、Doniach–Šunjić関数などの複数成分の

混合で構成された確率密度関数と解釈し、ピーク

フィッティングをパラメータ(各成分の平均・標準偏

差・混合率)の最尤推定とみなす。繰り返し計算で収束

性が良い最尤推定アルゴリズムとして EM アルゴリズ

ムがよく知られているが、そのまま適用すると計算が

煩雑になり計算コストも大きい。そこで、スペクトル

強度を重みとして考慮し、パラメータの制限付き最適

化を導入した、変形 ECM アルゴリズムを提案した 3,5)。 

これにより、解析作業が大幅に効率化され、多次元

分光イメージング分析が現実的に可能になった。本講

演では、実際に空間的に不均一な系に対する SPEM

マッピング測定で得られた結果を例示する。 

3. スパースモデリングによる超解像分析 

多次元計測では解析のみならずデータ取得にも時間

がかかるが、長時間計測を続けると、チャージングや

試料の劣化、熱ドリフトなどの影響が顕著になってし

まう。そこで、短時間での scan で計測された低解像度

の画像データから、スパースモデリング 6)を活用して

高解像度の画像を推定する取り組みも行っている。 

4. おわりに 

機械学習の技術は何ら特別なものではなく、我々が

既に実験データの解析に利用している回帰分析のよう

に、統計ツールとして一般化していくであろう。ただ

し、個々のケースで適切なアルゴリズムの選択が重要

となる。本講演が各種スペクトル分析などへの機械学

習活用検討の一助となれば幸いである。 

文  献 

1) K. Horiba, et al. Rev. Sci. Instrum. 82, 113701 (2011).  

2) T. Matsumura et al. Sci. Technol. Adv. Mater. 20, 734 

(2019). 

3) T. Matsumura et al. Sci. Technol. Adv. Mater. Method. 1, 

45 (2021). 

4) 永村直佳 他 : 表面と真空, 64, 32 (2021). 

5) 本講演で紹介する手法のダウンロードサイト  : 

https://pypi.org/project/EMPeaks/ 

   チュートリアルサイト :  

https://staff.aist.go.jp/yasunobu.ando/post/empeaks/emp

eaks2.0.0/ 
6) T. Kato et al. Neurocomputing. 240, 115 (2017). 

*E-mail: NAGAMURA.Naoka@nims.go.jp 
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スパースモデリングを用いた超解像による 
マルチフレーム顕微分光画像への展開 

○五十嵐康彦 1*、永村直佳 2,3、日野英逸 4、岡田真人 5 

 
1筑波大学, 2物質・材料研究機構, 3JST さきがけ, 4統計数理研究所, 5東京大学 

 
Multi-frame image super resolution for microscopic spectroscopic images 

 
○Yasuhiko Igarashi1,*, Naoka Nagamura2,3, Hideitsu Hino4 and Masato Okada5 

1Univ.Tsukuba, 2NIMS, 3JST PRESTO, 4ISM, 5Univ. Tokyo 
 

近年、放射光計測による顕微分光によって材料開発へ

の展開が行われている[1]。しかし、顕微分光によって長

時間の計測を行うことにより、帯電効果などの影響で試

料への劣化や熱ドリフトによる計測画像へのアーティ

ファクトをもたらすため、短時間での計測が重要になっ

てきている。そこで我々は短時間で計測された低解像度

の画像を複数枚用い、スパースモデリングによる超解像

解析を行った。 

Fig.1 の結果は、標準試料の Auの微細パターンを顕微

分光により計測したデータを超解像解析した結果であ

る。9枚の低解像度画像を用いた超解像解析した結果(b)

は、長時間計測して得られた高解像度画像をノイズ除去

した画像(d)と同等の結果が得られた。このことから顕微

分光画像におけるスパースモデリングによる超解像解析

の有用性を示唆され、本発表では結果の妥当性や今後の

展開について議論する。 

 

文  献 

[1]Akada, K., Sudayama, T., Asakura, D., Kitaura, H., Nagamura, N., Horiba, K., ... & Harada, Y. (2019). Microscopic 
photoelectron analysis of single crystalline LiCoO 2 particles during the charge-discharge in an all solid-state 
lithium ion battery. Scientific reports, 9(1), 1-7. 

[2]Kato, T., Hino, H., & Murata, N. (2017). Double sparsity for multi-frame super resolution. Neurocomputing, 240, 
115-126. 

*E-mail: igayasu1219@cs.tsukuba.ac.jp 

Fig 1. (a)低解像度画像(b)9枚の低解像度画像からの超解
像画像(c)高解像度画像(d)ノイズ除去した高解像度画像 
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珪酸塩鉱物の機械学習分子動力学シミュレーション 
 

○奥村 雅彦 1* 
 

1日本原子力研究開発機構システム計算科学センター 
 

Machine learning molecular dynamics simulations of silicate minerals 
 

○Masahiko Okumura1* 
 

1Japan Atomic Energy Agency 
 
 

1. はじめに 

珪酸塩鉱物は地球上に多量に存在し、非常に身近な

環境物質の一つである。しかし、その物性は完全に理

解されたと言い難い。分子動力学法シミュレーション

は強力な物性解析手法であり、珪酸塩鉱物についても

多くの研究が実施されている。多くの研究はイオンを

質点に近似する古典分子動力学法と原子核を質点に近

似して電子を量子力学的に扱う第一原理分子動力学法

が用いられている。しかし、前者は計算コストが低い

ことが特徴であるが実験値の再現精度が低い場合があ

り、後者は多くの場合実験値の再現精度は高いが計算

コストが高く大きな系のシミュレーションは難しい。

近年、これらの手法の弱点を克服する「機械学習分子

動力学法」が提案された 1。これは第一原理計算の結

果を人工ニューラルネットワーク等で学習し、低い計

算コストで第一原理計算に匹敵する精度の分子動力学

シミュレーションを可能にする手法である。また、古

典分子動力学法で扱うことが難しい化学結合の切断/

生成を伴う化学反応も扱うことが可能であることも特

徴の一つである。 

機械学習分子動力学法は近年急速に様々な物質に

適用され始めているが、その定式化の問題から、多原

子種への適用が難しいとされている。珪酸塩鉱物の多

くは珪素と酸素の他に、水素やその他のカチオンなど、

4 種類以上の原子が含まれる物質が多いため、機械学

習分子動力学法の適用可能性は不明であった。本講演

では、比較的多い 4原子種から成る珪酸カルシウム水

和物（トベモライト：構成元素 Ca, Si, H, O）と層状

珪酸塩鉱物（カオリナイト：構成元素 Si, Al, O, H）

に機械学習分子動力学法を適用した結果を報告する。 

2. 珪酸カルシウム水和物 

珪酸カルシウム水和物はセメントの構成物として知

られており、我々はその中でも構造が比較的単純なト

ベモライト(tobermorite, Ca5Si6O16(OH)2・nH2O)につい

て機械学習分子動力学シミュレーションを実施した 2。

3 種類存在するトベモライトの固体構造の格子定数や

機械特性を評価した結果、第一原理計算の結果や実験

結果と良く一致する結果が得られた。さらに、固液界

面モデルを構築して水分子の拡散を評価し、実験結果

と整合する結果が得られた。そして、固液界面におい

てヒドロキシ基の脱プロトン反応を伴うカルシウムイ

オン吸着反応を捉えることに成功した。 

3. 層状珪酸塩鉱物 

続いて、最も単純な層状珪酸塩鉱物の一つであるカ

オリナイト（kaolinite, Al2Si2O5(OH)4）の機械学習分子

動力学シミュレーションを実施し、粘土鉱物のシミュ

レーションでよく用いられている古典分動力学力場

ClayFF3を用いた計算結果と比較を行った。格子定数な

どについては大きな差が見られなかったが、層状珪酸

塩鉱物の特徴的原子スケール構造やヒドロキシ基の振

動モードなど、ClayFF では再現できない実験結果につ

いて、機械学習分子動力学法による再現に成功した。 

4. まとめ 

本講演では、珪酸塩鉱物の機械学習分子動力学シ

ミュレーション結果について、特に、古典分子動力学

法や第一原理分子動力学法では評価が難しい化学反応

過程や物理量評価の結果を報告する。 
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圧縮センシングのデータ駆動診断 
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Data-driven diagnosis for compressed sensing  
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1Faculty of Culture and Information Science, Doshisha University 

 

表面真空科学においても、計測に要する時間を省く

ことにより効率よく実験を実施することは重要であ

る。そのようなことを可能にするために議論されるの

が圧縮センシングである。圧縮センシングでは、間引

かれた計測により得られるデータに対して、情報学的

手法を用いて解析することにより、物性を解明するの

に必要なデータ量を減らし、結果として実験時間を短

縮することができると考えられている。圧縮センシン

グはこれまでも様々な分野の計測法に対して適用され

てきた。医工学における磁気共鳴撮像法、生化学にお

ける核磁気共鳴法、天文学における電波干渉法はその

代表例である。表面真空科学においても走査トンネル

分光法（STS）による準粒子干渉実験に対してその適

用が議論されている[1,2]。 

STS を例に圧縮センシングの原理について説明す

る。本来 STSは物質表面上の計測点を等間隔にとり、

1 枚の画像としてデータを取得する。その画像データ

をフーリエ変換することにより分散関係を明らかにす

ることが準粒子干渉実験の目的である。圧縮センシン

グでは、計測点を間引いて虫食い画像のようなデータ

を取得する。不十分に思えるデータからでも分散関係

を抽出するために重要なのは、物性に関する事前知識

を活用することである。分散関係をもつということを

改めて考えると、それはあるエネルギー（バイアス電

圧）を与えたときにとりうる運動量（波数）の値が少

数に限られるということである（値が小さいというこ

とではない）。ところで情報学では、運動量に限らず、

適切な基底で展開したとき零でない係数が少ないこと

をスパースであるという。対象がスパースであるとき

に、データから対象についての情報をどのように明ら

かにするかということはスパースモデリングといわれ

て盛んに議論されている。実際、対象がスパースであ

れば推定すべき係数の数が実質的に少なくなるので必

要なデータ数も少なく抑えられると考えられる。 

本講演では、圧縮センシングの結果をどのように信

用するかということについて議論する。どれだけ優れ

た情報学的手法を用いても、必要なデータを少なくす

るには限度がある。ここで重要なのは、その限度とい

うのが、今まさに計測しようとしている対象のスパー

ス性の程度に依存しており、あらかじめ知ることはで

きないということである。標準試料や人工データを用

いるようなシミュレーションの場合はさておき、正解

を知らないという現実的な状況では、圧縮センシング

が成功しているのか失敗しているのかということを現

有データのみに基づいて診断しなければならない。 

講演者は、交差検証と呼ばれる伝統的な統計学的手

法に着目してデータ駆動診断法を開発している[3-5]。

交差検証の考え方では、これから取得する未来のデー

タを説明できることを良しとする。しかしながら、未

来のデータを取得することはできない。そこで、現有

データを訓練データと検証データとに分けて、訓練

データのみを解析した結果を用いて検証データを説明

できるかを調べる。解析に用いない検証データを敢え

てとっておくことにより、未来のデータを仮想的に用

意できるのである。このとき訓練データと検証データ

とに分ける比率を変えた時の振る舞いが、データが十

分であるときとそうでないときとで定性的に異なるこ

とを発見した。この事実に基づいて圧縮センシングの

成否をデータ駆動的に診断する。 
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1. はじめに 

飛行時間形二次イオン質量分析法（TOF-SIMS）は、

生体試料など様々な試料の最表面を高感度・高空間分

解能で測定が可能であり、幅広い分野での応用が期待

されているが、様々な課題がある。TOF-SIMSで得られ

るスペクトルが複雑で解釈が困難であることは、未知

試料の解析の難易度を高めている。また、干渉ピーク

やマトリックス効果の影響により、二次イオン強度が

実際の物質の濃度と正しく対応しておらず、混合状態

の評価が難しいという課題もある。そこで、本研究で

は、注目すべき二次イオンが不明な場合でもスペクト

ルの状態を評価する指標として、情報論における曖昧

さの指標である情報エントロピーに着目した。

TOF-SIMS スペクトルの各二次イオンピーク強度を総

二次イオン強度で割った相対強度を用いて、スペクト

ルの情報エントロピーを求めることにより、特定の二

次イオンを選ばずに試料データを評価した。また、ス

ペクトルの情報エントロピーを新たな変数として

TOF-SIMSデータに加えた上で、主成分分析を適用し、

試料に関連が深い二次イオンの抽出を試みた。 

2. 実験方法 

モデル試料データとして、２種類の有機物混合試料

いくつか解析対象とした。Irganox1010 と Irganox1098

などの混合試料データ 1,2) および有機 EL 材料である

Tris(2-phenylpyridinato)iridium(III) (Ir(ppy)3, C33H24IrN3, 

M.W. 654.79)と 3,3'-Di(9H-carbazol-9-yl)-1,1'-biphenyl 

(metaCBP, C36H24N2, M.W. 484.60)の混合試料データを

用いた。これらの試料を一次イオン源に Bi3
++、スパッ

タリングイオン源に Ar クラスターイオンを用いて

TOF-SIMS (TOF.SIMS. 5, ION-TOF GmbH, Münster)で

デプスプロファイルを測定した。 

情報エントロピーは、一般に次式で計算される。 

 S = - ∑p log2 p 

本研究での TOF-SIMS データの場合、TOF-SIMS ス

ペクトル上で自動検索した全二次イオンについて、

ピーク強度を総二次イオン強度で割った相対強度を各

二次イオンが検出される確率 p として、スペクトルの

全二次イオンについての情報エントロピーを算出し

た。 

各深さのスペクトルの二次イオン強度を読み出して

数値化した TOF-SIMS データに情報エントロピーを

新たな変数として加えた上で、主成分分析を実施し、

各物質に関連が深い二次イオンを選択した。 

3. 結果と考察 

各混合比の試料を比較しそれらの情報エントロピー

の値に注目した。濃度変化に対応した情報エントロ

ピー値の変化が見られた。これにより、情報エントロ

ピーを用いることで、特定の二次イオンに注目せずに、

総二次イオン強度とは異なる観点で試料の概要の把握

ができる可能性が示唆された。 
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3 種高分子試料 TOF-SIMS データの自己符号化器による解析にお

けるハイパーパラメータ評価 
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Parameter evaluation of autoencoder for analyzing TOF-SIMS data of three polymers  
 

○Masaru Ito1，Kazuhiro Matsuda1,2 and Satoka Aoyagi1* 
 

1Seikei University，2Toray Research Center Inc. 
 

1. はじめに 

飛行時間形二次イオン質量分析 (TOF-SIMS) は分

子の３次元イメージングや化学構造情報を得ることが

できる強力な表面分析手法であることから、様々な分

野に幅広く利用されている[1]。スペクトルとイメー

ジからなる TOF-SIMS データの解析には多変量解析

が用いられてきた[2]が、様々な分子由来のスペクト

ル情報が重なってデータの解釈が困難な場合も多く、

新たな解析手法を組み合わせてデータを解釈すること

が非常に重要である。近年では、人工ニューラルネッ

トワーク (ANN) を使用した教師なし学習手法の一つ

である自己符号化器 (autoencoder) を用いた TOF-
SIMS データ解析も報告されている[3-5]。Autoencoder
は多変量解析よりも詳細に情報を引き出せると期待さ

れる手法[3]であるが、正則化などのハイパーパラ

メータが多く存在し、TOF-SIMS データにおける最適

な学習方法は確立されていない。本研究では、

autoencoder を用いて、比較的単純な 3 種高分子４層

試料の TOF-SIMS データ[2]解析を適切に行うこと

で、autoencoder の基本モデルを示すことを目指す。 

2. 実験方法 

3 種類の高分子 polyethylene terephthalate (PET), 
polystyrene (PS), polycarbonate (PC)を 4 層に重ねた試料

の TOF-SIMS データ[2]をモデル試料データとした。自

動検索した 1089 個の質量ピークの各ピクセルでの二

次イオン強度を 1089×16384 行列データとして数値化

した。データ前処理として、各ピクセルでの総二次イ

オン強度による規格化の後、min-max scaling, auto 
scaling で規格化したものを用意した。TOF-SIMS デー

タは、Deep Learning Toolbox, (MATLAB, Mathworks Inc.)
の自己符号化器 sparse autoencoder で解析した。

MATLAB の sparse autoencoder には、デフォルト設定

で KL divergence を用いたスパース正則化と L2 正則化

が含まれている。 

3. 結果と考察 

 

Fig.1. (a) Schematic model of autoencoder, (b)The 
features extracted by autoencoder  

Fig. 1 に autoencoder の概略図と、autoencoder で分類

された高分子試料の特徴の例を示す。主成分分析や多

変量スペクトル分解などの多変量解析[2]と同等の情

報だけではなく、条件設定によっては、多変量解析で

は抽出されなかった情報も抽出した。 
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1. はじめに 

飛行時間形二次イオン質量分析 (TOF-SIMS) は、高

い分解能で２次元および３次元分子分布が得られるこ

とから、様々分野への応用が期待されているが、二次

イオンの発生機構およびフラグメント化が複雑である

ことから、スペクトルの解釈が難しいという課題があ

る。多くの分光法や質量分析分野ではスペクトルの

データベースの活用が進んでいるが、TOF-SIMS では

測定条件によるスペクトルの変化が大きいため、特定

のピークに注目した同定が難しく、データベース化が

難しい。そこで、本研究ではデータベースに変わるシ

ステムとして、機械学習による未知試料スペクトルの

予測システムの構築 [1, 2] を目指している。あらゆる

試料に関する TOF-SIMS データの予測が可能な学習

システムは実現が難しいため、予測対象試料範囲を絞

る必要があるが、本研究では有機物・高分子試料を対

象とし、試料範囲は絞らずに本研究室で所蔵するデー

タを用いて、基礎検討を実施した。機械学習手法とし

ては、予測結果を得る過程で重要視された特徴量（二

次イオンピーク）に関する情報が得られる  Random 

Forest を用いた。 

2. 実験方法 

TOF-SIMS データの機械学習による予測に関する

国際ラウンドロビン (VAMAS TW2 A26) [2] 用に作成

したピークリストを用いて、本研究室で所蔵する 

TOF-SIMS スペクトルについて、各二次イオン強度を

数値化した。二次イオンピーク 4230個について、各ス

ペクトルの総二次イオン強度で規格化した強度を特徴

量とし、有機物の化学構造 33 種類を試料ラベルとし

て、機械学習用のデータフォーマットを作成した。 

TOF-SIMS スペクトル 297個をデータセットとして、 

Python, Scikit-learn の Random Forest を用いて 5回交

差検定を実施した。Table.1 にラベルの例を示す。設定

した構造が含まれる場合は 1、含まれない場合は 0 と

した。 

 

Table.1. Result of Random Forest on TOF-SIMS spectra of 

high-molecular and organic materials 

Sample C(=O)OH COH … C6H6 

Material A 0 1 … 1 

Material B 0 1 … 0 

... 0 1 … 1 

Material X 0 1 … 0 

3. 結果と考察 

高分子・有機物材料試料データ 297個について、33

種の化学構造を試料ラベルとして Random Forest に

よる予測を実施した結果、単純な構造によるラベルは

誤予測が多かった。未知試料の予測により、効果的な

試料ラベルに必要な条件および各試料データの測定条

件に基づいた記述子や試料ラベル設定に関する知見が

得られた。 
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時間分解静電気力プローブ顕微鏡の３次元展開 
 

○松本卓也 
 

大阪大学大学院理学研究科化学専攻 
 

3D Time-Resolved Electrostatic Force Microscopy   
 

○Takuya Matsumoto 
 

Department of Chemistry, Graduate School of Science, Osaka University 

 

 

1. はじめに 

表面の静電分布を画像化する静電気力顕微鏡（ケル

ビンプローブ顕微鏡を含む）は，原子分子分解能で表

面の電荷や電気分極を知ることのできる方法として，

広く用いられてきた。特に周波数シフト法の普及によ

る感度，分解能の向上は著しく，様々な系への応用が

報告されてきた。しかし，多くの研究は，静的な表面

ポテンシャルの計測にとどまり，有機太陽電池，触媒，

光合成，有機デバイスなどナノスケールの電荷ダイナ

ミクスが重要な物質・デバイスの核心に迫るためには，

時間分解測定を実現することが極めて重要である。 

走査プローブ顕微鏡は高い感度と分解能を得るた

め，ハイインピーダンスの検出系が必要であり，本質

的に遅い応答特性を持つ計測手法である。一般に，こ

のようなシステムで時間分解計測を実現するために

は，２パルス法が用いられるが、２回の励起パルスの

時間間隔と観測対象の緩和過程の時間スケールが同程

度であること，および現象の強度が励起強度に対して

非線形性をもつことが必要である。２パルス法による

時間分解走査プローブ顕微鏡研究の対象の多くが半導

体であるのは，バンドの曲がりや電荷量の変化を，キャ

リアの光励起により容易に飽和に近い状態に持ち込む

ことができるので，非線形応答を得やすいからである。

ところが，電荷移動が重要な役割を果たす材料の多く

は電気伝導性が低いので，生成した電荷が試料の電子

状態に影響を与えた結果を見るのではなく，孤立的な

電荷のホッピングやマイグレーションそのものを観測

する必要がある。 

2. 探針同期型時間分解静電気力顕微鏡 

このような電荷の動きをとらえる方法として、探針

同期型静電気力顕微鏡の開発してきた。光励起電荷生

成とカンチレバー振動の同期を利用すれば、電気回路

的な時定数の影響を受けない 100ナノ秒レベルの時間

分解能を持つ計測が可能である。有機薄膜太陽電池に

適用した例について紹介する 1)。 

一方、カンチレバー振動より長い減衰時間を持つ系

では，カンチレバー振動を利用した時間窓だけでは遅

延時間依存性が弱く，高抵抗の電気伝導性高分子薄膜

のような電荷密度の薄い系では，充分な S/N比で時間

分解測定を行うことが困難である。このような場合，

カンチレバー振動に同期して電荷注入を行うだけでな

く，遅延時間後にカンチレバー運動と同期して探針に

プローブパルス電位を与えることで，S/N 比を著しく

改善できる 2)。 

このような探針同期型の時間分解手法を用いれば、

電極電位とプローブ電位を自在に制御できるので、複

数電極を用いた面内異方性の時間分解計測や、垂直方

向の電荷移動の時間分解計測が可能となる。３次元方

向への展開に関する試みについて報告する。 

文  献 

1) K. Araki, Y. Ie, Y. Aso, H. Ohyama and T. Matsumoto: 

Communications Physics 2, 10-1-8 (2019). 

2)  K. Kajimoto, K. Araki, Y. Usami, H. Ohoyama, 

 T. Matsumoto: J. Phys. Chem. A 124, 5063–5070 (2020). 

*E-mail: Matsumoto-t@chem.sci.osaka-u.ac.jp 

 

Fig. 1. 探針同期型時間分解静電気力顕微鏡 2) 
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Imaging and spectroscopy by dissipation signal in frequency modulation atomic force 
microscopy

○Yoichi Miyahara*

Department of Physics, Texas State University

A notable  advantage  of  frequency modulation atomic  force  microscopy (FM-AFM) is  an  ability  to  measure  the 
conservative and dissipative tip-sample interactions in two separate signals, resonance frequency shift and excitation 
signal amplitude (often called “dissipation signal”),  independently. The dissipation signal can be used as a resource 
for acquiring an additional information, particularly electric force. We have shown that the exploitation of dissipation  
signal  enables quantitative electronic level  spectroscopy of  individual  quantum dots1-3) and vibronic excitation of 
single molecules4).  We have also used the dissipation signal for realizing Kelvin probe force microscopy that requires 
much smaller ac modulation amplitude than the conventional implementations5-6). In this presentation, I will discuss 
the signal generation mechanism of dissipation signal and several technical requirements for the measurements based 
on the dissipation signal7-8).  I will then present the overview of the applications listed above. 

 

References
1) A. Roy-Gobeil, Y. Miyahara and P. Grutter, Nano Lett., 15, 2324 (2015).
2) Y. Miyahara, A. Roy-Gobeil and P. Grutter, Nanotechnology 28, 064001 (2017).
3) L. Cockins, Y. Miyahara, S. D. Bennett, A. A. Clerk and P. Grutter, Nano Lett., 12, 709 (2012).
4) A. Roy-Gobeil, Y. Miyahara, K. H. Bevan and P. Grutter: Nano Lett., 19, 6104 (2019).
5) Y. Miyahara, J. Topple, Z. Schumacher and P. Grutter, Phys. Rev. Applied, 4, 054011 (2015).
6) Y. Miyahara and P. Grutter, Appl. Phys. Lett. 110, 163103 (2017).
7) A. Labuda, Y. Miyahara, L. Cockins and P. Grutter: Phys. Rev. B, 84, 125433 (2011).
8) Y. Miyahara et al.: EPJ Tech. Instrum.. 7, 2 (2020).

*E-mail: yoichi.miyahara@txstate.edu
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大気圧プラズマジェット照射可能なナノピペットプローブ顕微鏡の開発 

 
○岩田 太* 

 
1 静岡大学 電子工学研究所 

 

Development of a scanning nanopipette probe microscope  

capable of irradiating atmospheric pressure plasma jets  
 

○Futosi Iwata* 
 

Research Institute of Electronics, Shizuoka University 

 

 

1. はじめに 

 大気圧プラズマジェット(Atmospheric pressure 

plasma jet: APPJ)は表面改質や加工技術，殺菌処理や

治療など多岐にわたる用途があり，近年，盛んに研究

されている．APPJ は大気圧環境下で容易に生成するこ

とが可能である．さらに，APPJ は照射範囲を局在化す

ることで微細な照射をマスクレスで実現できる可能性

を有することから，MEMS などマイクロデバイスの作製

技術としての応用が期待される．  

我々のグループでは走査型プローブ顕微鏡

(Scanning probe microscope : SPM)を援用した大気圧

プラズマジェット微細加工装置を開発している．本発

表では，この SPM 装置の紹介とそれを用いた様々な加

工法について説明させていただく． 

開発した SPM は微細開口を先端に有するガラスナノ

ピペットをプローブとして用いる．ナノピペットは位

置決めおよび表面形状計測としてのみでなく，APPJ を

局在化するノズルとして用いられる．これまで，ヘリ

ウムソースガスを用いた APPJ を照射することでフォ

トレジスト膜へのサブマイクロメートル加工を実現し

ている[1]．さらにポリマー表面における加工効率向上

のために，APPJ のヘリウムソースガスに反応性ガスと

して酸素を添加することで加工効率を向上させた．こ

れにより polymethylmethacrylate （PMMA）膜に対し

てエッチング効率を向上させた．[2]． 

本手法は添加ガスを変更することで，堆積加工も実

現できる．前駆体としてヘキサメチルジシロキサン

（hexamethyldisiloxane: HMDSO）を大気圧プラズマ

ジェットに添加することで Si 化合物の局所堆積加工

を可能にした．すなわち，サブマイクロスケールでの

プラズマ励起化学気相成膜法を実現した． 

 

ナノピペットを用いたこれらのプラズマ微細加工は

主に低周波(Low frequency: LF)プラズマを用いた加工

であり，プラズマ密度は低い．我々は本装置の応用可

能性を広げるために高周波プラズマを照射可能な装置

も開発している[3]．発表では大気圧誘導結合型プラズ

マ(Inductively coupled plasma: ICP)を局所照射可能

なナノピペット SPM の開発とそれを用いた高効率微

細加工についても紹介する．  

文  献 

1) D. Morimatsu, H. Sugimoto, A. Nakamura, A. Ogino, 

M. Nagatsu, and F. Iwata, Jpn. J. Appl. Phys., 55 
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095103 (1-7) Editor’s Pick 
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F. Iwata, J. Micromech. Microeng. 31 (2021) 065008  

*E-mail: iwata.futoshi@shizuoka.ac.jp 

図１APPJ 照射可能なナノピペット SPM 微細加工装置 
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○幸坂 祐生 1*，白田 雅治 2，上野 哲平 2, 町田 理 1, 花栗 哲郎 1, 小林 夏野 2,3 
 

1理研創発物性科学研究センター， 2岡山大学理学部物理学科， 3岡山大異分野基礎科学研究所 
 

Aperiodic electronic superstructure in a misfit layered chalcogenide  
 

○Yuhki Kohsaka1*, Masaharu Shirata2, Teppei Ueno2, Tadashi Machida1, Tetsuo Hanaguri1, 

Kaya Kobayashi2,3 
 

1RIKEN Center for Emergent Matter Science, 2Department of Physics, Okayama University, 3Research Institute for 

Interdisciplinary Science, Okayama University 

 

 

ミスフィット層状化合物は (MX)1+δ(TX2)n という一般

式で表される複合化合物である [M (Sn, Pb, Sb, Bi, 希

土類), T (遷移金属), X (カルコゲン)]。岩塩型構造を持つ

MX 層と、プリズム型あるいは八面体型構造を持つ TX2

層という、周期と対称性が異なるユニットが積層した構造

を持つ (図 1a)。格子定数は面内の一方向に整合し、他方

向で非整合となる (図 1b, 1c)。化学式中の 1+δは非整合

比に由来する。一般に、この構造は非周期的であり、面内

Bragg ピークは 3 整数で指数付けされる (図 1d)。電子的

には、MX層からTX2層への電荷移動が存在し、低エネル

ギー状態は TX2層からの寄与が支配的であることが知ら

れている [1]。 

我々は(PbSe)1.16(TiSe2)2および(SnSe)1.18(TiSe2)2につい

て走査トンネル分光イメージング測定を行った。STM像に

は、各物質について 3 種類ずつ異なる終端面が観測され

た。PbSe/SnSe 終端面では四角格子が観測された。TiSe2

層が 2 枚の終端面では、1T-TiSe2で観測される 2a0電荷

密度波(3Q-2a0)が三角格子に重畳して観測された。TiSe2

層が 1 枚の終端面での結果は物質によって異なる。

(SnSe)1.18(TiSe2)2 では 2a0 電荷密度波が整合方向にのみ

(1Q-2a0)弱く観測されたのに対し、(PbSe)1.16(TiSe2)2では b

別の新しい電子超構造が観測された。その電子超構造は

3 整数で指数付けされる非周期的な特徴を持つ。詳細な

分光測定から、非周期電子超構造が出現するのは層間

結合が強く、層間電荷移動が大きいときである傾向がわ

かった。これらの結果は、個々の構成要素とは異なる対称

性を持つ秩序が、独特な積層構造により引き起こされた

ことを示す [2]。 

1) G. A. Wiegers, Prog. Solid State Chem. 24, 1 (1996). 

2) Y. Kohsaka et al., submitted. 

*E-mail: kohsaka@riken.jp 

図 1: a, (PbSe)1.18(TiSe2)2 および (SnSe)1.16(TiSe2)2の結晶構造。 b, c,それぞれ TiSe2層と PbSe/SnSe層からの面内

Bragg ピーク。マーカーと矢印は Bragg ピークの位置と逆格子単位ベクトルを表す。インセットは (001)面から見た各

層の実空間図。黒矢印は六方晶と正方晶での単位ベクトルを示す。d, b と c を組み合わせたもの。緑ダイヤはサテラ

イトピークの位置を示す。サテライトピーク位置は、逆格子単位ベクトル（青矢印、オレンジ矢印）の整数線形結合で与

えられる。 
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光 STM を用いた単一分子の精密ナノ分光 
 

○今田 裕 1,2* 
 

1 理化学研究所、開拓研究本部， 2JST さきがけ 
 

Single-molecule precise nanospectroscopy with a photon-STM 
 

○Hiroshi Imada1,2* 
 

1RIKEN, CPR, 2JST PRESTO 

 

 

1. はじめに 

走査トンネル顕微鏡（STM）と光学技術を組み合わせ

た光 STMでは、近年、エレクトロルミネッセンス分光

[1]やラマン分光[2]など、高い空間分解能と単一分子

の感度を両立する分光法が実現され注目を集めてい

る。しかしながら、これまでの多くの光 STM分光法で

は励起源となる STMのトンネル電子や外部照射光のエ

ネルギーが揃っていないあるいは精密に制御されてお

らず、狙った量子状態の性質を正確に評価することが

困難であった。最近我々は、狭線幅の波長可変レーザー

を励起源として光 STMに導入し、単一分子フォトルミ

ネッセンス（PL）分光を開発した[3]。これまでよりも

1桁以上高いμeVレベルのエネルギー分解能での精密

分光が実現され、分子の性質や分子と電磁場との相互

作用の詳細が解明可能になった。 

2. 結果 

実験は、低温（4.5 K）超高真空で動作する STMに光

照射・検出用の光学レンズ 2枚導入した、光 STM装置

を用いて行った。分子としては、可視光域に強い共鳴

を示すフタロシアニン分子を選択し、それを Ag(111)

単結晶表面上に成長させた NaCl 薄膜に蒸着させ試料

に用いた。探針は電解研磨で作製した Au 探針を用い

た。Au探針と Ag(111)の間のナノギャップに形成され

る局在プラズモン場を、外部照射のレーザーで励振さ

せ、その局在電磁場を分子に近づけることで相互作用

させることができる（Fig. 1）。 

STM 探針を試料分子に近づけた状態でレーザーエネ

ルギーを掃引すると、レーザーのエネルギーがフタロ

シアニン分子の励起エネルギーに一致するときに、非

常に強い分子発光が生じる。PL強度を励起レーザーエ

ネルギーの関数としてプロットした、PL励起スペクト

ルには、1.817 eVに幅 0.5 meV程度の大きなピークと、

高エネルギー側に小さなピークが観測された。大きな

ピークは基底状態から励起状態へ振動励起を伴わずに

遷移する電子遷移、小さなピークは電子遷移に伴い系

の振動励起を伴う振電遷移に帰属される。講演では、

このような精密分光で初めて可能になった、振動モー

ド解析や静電場による Stark効果についても議論を行

う。 

文  献 

1) H. Imada, et al.: Nature, 538, 364 (2016).  

2) R. B. Jaculbia, et al.: Nat. Nanotechnol., 15, 105 (2020). 

3) H. Imada, et al.: Science, 373, 95 (2021). 

*E-mail: himada@riken.jp 

 

Fig. 1. STM-PL 測定の概要。(上)実験セットアップの概

念図。(下左)試料分子の STM 像と分子構造。PL 励起

スペクトル測定時の探針位置を青丸で示す。(下右)フ

タロシアニン単分子の STM-PL 励起スペクトル。 
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走査ダイヤモンド NV 中心プローブ顕微鏡の開発 
 

○安 東秀 1* 
 

1 北陸先端科学技術大学院大学先端科学技術研究科 
 

Development of scanning diamond NV center probe microscopy  
 

○Toshu An1 
 

1Japan Advanced Institute of Science and Technology 
 
 

1. はじめに 

ダイヤモンド中の不純物窒素と炭素欠陥のペア構造

である窒素－空孔複合体中心(NV中心)は、2電子系が

誘起する三重項(スピン 1)量子状態を有する。室温・

大気中においてこの三重項量子状態を光学的磁気共鳴

法(ODMR)により単一 NV 中心の感度で計測可能なこと

が示されて以来 1)、NV 中心を用いた量子計測・センシ

ングの研究が注目を集めている 2,3)。 

その中でも NV 中心を含有するダイヤモンドを原子

間力顕微鏡(AFM)の走査プローブ顕微鏡先端に取り付

けて走査することにより、量子状態をナノスケールで

計測・イメージング可能な走査プローブ顕微鏡を実現

できる 4)。この走査 NV中心顕微鏡の開発は、複数、或

いは単一の NV 中心を含有するダイヤモンドプローブ

を作成することが鍵であり、これまでに、ナノダイヤ

モンド、バルクダイヤモンドへのフォトリソグラ

フィーと電子線リソグラフィー等を用いて開発されて

きた 5)。最近では、市販の走査ダイヤモンド NV 中心プ

ローブの購入が可能であり 6)、一般のユーザーでも研

究を始められる状況になりつつある。 

我々は、レーザーによるダイヤモンドカッティング

と集束イオンビーム(FIB)を用いた方法でダイヤモン

ド NV中心プローブを作製した。今回、これを用いた磁

性体上の磁気ドメインからの漏洩磁場イメージング
7)、と今後の量子計測・イメージングの展望について

紹介する 8-9)。 

2. 実験結果 

Fig.1(a)に示すように複数のNV中心を含有するダイ

ヤモンド NV 中心プローブを水晶振動子型の原子間力

顕微鏡先端に取り付けた。この際に、ダイヤモンドプ

ローブ先端は FIB により先鋭化されている(Fig.1(b))。
NV 中心プローブを共焦点光学系と複合化することに

より NV 中心からの蛍光計測とプローブの走査を同期

してODMR信号(Fig.1(c))の 2次元マッピングを取得し

た。これらの ODMR 信号の固定マイクロ波印加周波数

の蛍光強度をイメージングしたものが Fig.1(d)である。

この結果は、磁性体試料（周期的信号が録音された磁

気テープ）からの磁気構造の周期構造を反映している。 
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Fig. 1. (a)走査ダイヤモンド NV 中心プローブ, (b)SEM
像、磁気テープ上の異なる 2 点での ODMR スペクトル

(c)と磁気ドメイン像 
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医工連携による表面改質医療デバイスの開発研究 
 

○長谷部 光泉 1, 2*，尾藤 健太 1, 3，前川 駿人 1, 3，亀井 俊佑 1，松本 知博 1, 3， 
堀田 篤 3 

 
1 東海大学医学部専門診療学系 画像診断学/付属八王子病院 画像診断科・血管内治療センター，  

2 慶應義塾大学病院 臨床研究推進センター，2 慶應義塾大学 理工学部 
 

Surface modification technologies for implantable medical devices conducted by 
"medical-engineering partnerships" 

 
○Terumitsu Hasebe1, 2*, Kenta Bito1, 3, Shunto Maegawa1, 3, Shunsuke Kamei1, Atsushi Hotta3 

 
1Tokai University Hachioji Hospital, 2Keio University Hospital, 3Faculty of Science & Technology, Keio University 

 

1. はじめに 

近年，医療の進歩はめざましく，その中でも，次世

代を担う医療機器の開発，再生医療の推進は，現在は

国家戦略として認識されている.政府は，2015 年に

AMED（日本医療研究開発機構）を発足し，日本が医療

福祉先進国として世界をリードすることを目標に掲げ

ている．特に医療機器開発に関する重点は強調されてお

り，基礎研究を強化し，画期的なシーズを常に生み出し，

その基礎研究を産業の力によって臨床現場へとつなぐ事

が重要となってくる．また，その臨床現場で見いだし

た課題を基礎研究に戻す，循環型研究開発にも重点が

置かれてくる． 

 医療機器開発については，筆者らの臨床の専門分

野である放射線医学の分野においては，近年，身体の

中を可視化し病気の診断を行うために一般的となって

いる CTや MRI といった診断機器については，国外への

輸出は好調であるが，カテーテル手術などに使う体内

埋込型デバイスなどについては，多くが輸入に頼っている

のが現状であり多くの貿易赤字を抱えている．実際に，

約 6000 億円程度の赤字がでている年度も散見する．こ

のような事態を解消するためにも，医療現場と基礎研

究者，開発企業，新規参入企業，それを支える官公庁

の密な連携，つまり「医工産官学連携」1)における国家戦

略としての成功は危急の課題である． 

医療機器開発特に，体内埋込型のデバイスの歴史は

比較的新しく，初期の開発においては医療機器の構造

デザインやデリバリーシステムの開発が主流に行われ

てきた．まずは，臓器の代替として機能するかどうか

ということにフォーカスが置かれてきて，長期成績は

度外視されていた．しかしながら，現代の長寿社会に

対応できる長期成績の優れたデバイス開発には，身体

や人体の細胞と直接接触する「医療材料（バイオマテリア

ル）」の開発が重要であると認識されてきている．つま

り，材料のナノ・マイクロレベルでの表面改質技術によっ

て様々な機能や生体適合性を付与し，「身体にとって優し

い」医療デバイスを開発することが，医療現場で患者の長

期的臨床成績を大きく左右することが解ってきている． 

我々医工連携チーム 1)は，特に炭素系素材（ダイヤモ

ンド，Diamond-like carbon (DLC), ナノダイヤなど）および

その複合素材に注目し 2),3),4)，ボトムアップアプローチ

により表面改質医療デバイスを開発してきた．生体適合

性が高い素材が多く，表面改質技術を含む表面コー

ティングの他，センサーデバイス，埋め込み型デバイ

ス，ドラッグデリバリーシステムなどへの応用など，

多くの可能性が秘められている． 

2. 医療機器に実用化されている表面改質技術 

 特にプラズマ CVD コーティング技術を応用したステ

ントなどの血管内治療デバイス，補助人工心臓の摺動

部品などの実用化は既に応用されているデバイスを含

め、現在進行形で発展中であり，今後の大きな広がり

への期待が注目されている 1)．本口演では，医療応用

の現状と将来的な展開について概説する． 
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Fig. 1 CNT の(a) FEM と(b) FIM 像, (c) CNT 先端の構造モデル 

 

Fig. 2 グラフェンの(a) FEM と(b) FIM 像, (c) グラフェン端の

構造と電子軌道の模式図 

 

Fig. 3  CNTs 陰極の TEM 像. 印可電圧 0V (左)，

-100V (右). 

 

ナノカーボン材料からの電界放出に関する研究 
 

齋藤 弥八 
 

豊田理化学研究所 
 

Study on field emission from nanocarbon materials  
 

Yahachi Saito 
 

Toyota Physical and Chemical Research Institute 
 

 

C60 フラーレンの発見と大量合成の後，カーボンナノチューブ（CNT）やグラフェンが作製され，これらナノカーボンが注

目を集めた。筆者は，C60 の大量合成法に関する 1990 年の Krätschmer の発表を聴講した直後から，フラーレンと CNT な

どの関連物質の作製とその構造物性の研究を始めた。CNT は，その形状と物理化学的性質が電界放出エミッタとして，

打って付けであることに着目して，CNT 電界エミッタの特性評価と実用化を目指して，これまで研究を行なってきた。ここで

は，CNT とグラフェンの電界放出に関するトピッックの数例を紹介する。 

1. CNT 先端ならびにグラフェン端の電界放出顕微鏡（FEM）と電界イオン顕微鏡（FIM）像の観察 

CNT やグラフェンでは，金属におけるような自由

電子ではなく，π電子軌道が電界放出を支配する。

Fig.1 に，先端の閉じた CNT からの FEM 像と対応

する FIM 像を示す。FEM では炭素五員環の周囲

のπ電子軌道を反映した五員環パターン，FIM で

は五員環を形成する 5 個の炭素原子が観察される。

他方，グラフェン端からは，Fig.2(a)に示すように，

“lip”パターンと呼ぶ独特の FEM 像が観察さ

れる。これは、グラフェン面に垂直方向に伸びた

π軌道の対称性と空間分布を反映していると考え

られる。また，FIM（Fig.2(b)）では，面直方向に伸

びたストリーク以外に，2 つに分裂した dipole spots

が観察され，σ*およびπ*由来の空軌道を映して

いるものと推測される。 

2. in situ TEM による CNT およびグラフェンエミッ

タの動的挙動の観察 

ピエゾ駆動/電流導入端子付きの試料ステージを

用いて，CNT およびグラフェンの電界下での振舞い，

構造変化を TEM その場観察を行うことにより，ナノ

カーボン電子エミッタの駆動時における挙動，劣化過

程などを詳細に知ることが出来た。Fig.3 に CNT エ

ミッタの観察例を示す。 

3. CNT 電子源の表示管，SEM，PEM への展開 

CNT 電界エミッタは，真空に対する要求があまり厳しくなく，また非常に頑健であることから、電界放出ディスプレイなど

の電子源として着目され，CNT を電子源とする蛍光表示管の開発を企業と共同で行なった。また，CNT を電界エミッタと

する走査電子顕微鏡（SEM）や投射電子顕微鏡（PEM）、X 線顕微鏡（XRM）の試作研究を行なった。 
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エネルギー分散型 X線マイクロアナライザーの開発と国際標準化活動 
 

○大堀 謙一* 
 

元（株）堀場製作所 開発本部 
 

My activities of developments and international standardizations of EDX 
 

○Kenichi Obori* 
 

Formaly R&D Segment, Horiba, Ltd. 
 
 

この度はマイクロアナリシス技術部会の榊功績賞を

頂戴することになり大変感謝しております。受賞記念

講演の機会を利用させていただいて、私が取り組んで

来ましたエネルギー分散型 X線マイクロアナライザー

（EDX）の研究開発開発と ISO/TC202-マイクロビーム分

析での国際標準化活動について紹介させていただこう

と思います。 

私がEDXの開発に関わることになったのは1980年に

堀場製作所へ入社したからであるが、更に遡って、同

社への入社を考えるようになったのは、学生時代に同

社のGe(Li)-γ線検出器やSi(Li)-X線検出器を実験に

使用していたからである。 

私が入社する時には、既に、EDX の開発チームに配

属させる事が決まっていたようで、研修期間終了直後

の 6月末には大阪大学工学部の応用物理第三講座にお

られた志水隆一助教授（当時）の元へ連れて行かれ、

毎日、研究室に通って固体中での電子線のシミュレー

ションを行うこととなった。また、学振の 141 委員会

の委員も先輩から引き継ぐことになった。 

併行して会社では、NBS（現 NIST）が発行していた

EDX 用の定量分析ソフトウエア、FRAME C のテクニカル

ノートを勉強し、そのソフトウエアを試作機に実装す

る作業も与えられた。更に 12月には、製品のソフトウ

エアを担当していた先輩技術者が会社を辞めることに

なり、製品に使用しているインテルの 8ビットマイコ

ン 2 個と、DEC 社のミニコンのソフトウエアを担当す

ることになり、1982 年の 5月頃に一号機の出荷に漕ぎ

着けた。 

入社 5年目頃から、ようやく自分でソフトウエアの

コーディングを行う必要がなくなり、自社製品に欠け

ていた元素マッピング機能の開発、X 線画像への多変

量解析の応用、XPP 法と呼ばれる軽元素（B、C、N、O、

F）の定量分析アルゴリズムの導入などを始めることが

でき、10年目頃からは検出器を除く製品全体の企画も

始めているが、ソフトウエア全体の管理の仕事も引き

受けることになり、学振 141 委員会への参加や大阪大

学訪問の回数も少なくなったが、志水先生や越川先生

からの広州での日中セミナーやマウイ島での ALC など

への参加指示には従っていた。 

1994 年に志水先生から ISO/TC202-マイクロビーム

分析の活動に参加するようにとの依頼があり、まずは、

新日鐵第一技研の小林尚部長が日本代表、住友金属テ

クノロジーの村山順一郎部長が ISO/TC202/SC2-EPMA

対応の取り纏めをされていた WG 会議に参加するよう

になった。他の WGメンバーはコベルコ科研の源内規夫

元部長の他、島津製作所と日本電子の EPMA担当の技術

者の方々で、総会には 1995年に広州で開催された第 3

回総会から2002年にベルリンで開催された第9回まで

参加した。この間の私の活動の中心は、国内では、規

格開発の大半を担っておられた村山氏の補佐と、国際

会議においては、日本人には聞き取り不可能な中国人

議長の発言内容の推定を小林氏に伝える事と現地での

移動手段の確保であった。当時の公費の使途への規制

は比較的に緩やかで、総会後には色々な研究施設を訪

問するとともに、各地の文化の一端に触れる機会も頂

いた。 

一端この活動に直接関与する事はなくなったが、

2012 年に東京へ転勤となった事をきっかけに、学振

141 委員会や ISO/TC202 の活動に復帰し、2015年には

日鉄住金テクノロジーの日野谷氏から ISO/TC202 日本

代表の立場を引き継ぎ、10 月につくば市で第 22 回総

会を主催することができた。来年度からは日本代表の

立場を他の方に引き継ぎたいと考えているが、国際標

準化の意義が必ずしも分析機器産業界に浸透している

とはいえず、まずは継続することが重要と考えている。 
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マイクロバブル・ナノバブルの SEM 中その場生成 
高原 光司 1，〇鈴木 哲 1 

 
1 兵庫県立大学高度産業科学研究所 

 
In-situ formation of micro- and nanobubbles in a scanning electron microscope  

 
Koji Takahara1 and ○Satoru Suzuki1 

 
1 Laboratory of Advanced Science and Technology for Industry, University of Hyogo 

 

1. はじめに 

マイクロバブル、ナノバブルは農業・水産業、清掃、

排水処理、シャワー、洗濯機など様々な分野で利用さ

れるようになっている。しかし、これら水中に存在す

る微細なバブルを分析することは困難であるため、そ

の存在は未だ多くの謎に包まれている。 
電子照射 によるナノバブルの生成・観察例として

透過電子顕微鏡（TEM）中の大照射線量を用いた研究

が幾つか報告されている[1,2]が走査電子顕微鏡（SEM）

中での報告例はない。今回我々は、SEM 中の低線量の

照射によりサーフェスマイクロバブル、ナノバブルを

その場生成し、成長過程や断面形状を観察することが

できた[3]。 

2. 実験  

Si および SiN 膜を電子透過窓とし、純水を封止し

た液体セルを作製した。典型的な膜の厚さは 15 nm、

膜の面積は 100 µm × 100 µm である。電子照射および

観察は走査電子顕微鏡(JEOL,JSM-6700F)を用いて、真

空中、室温で行った。 

3. 結果 

 Fig.1 にマイクロバブル形成過程の SEM像を示す。

(a)では、先だって照射された右上の部分にのみナノバ

ブルが見られている。(b)-(d)では、新たに多くのナノ

バブルが発生し、時間の経過とともにマイクロバブル

に成長する様子が観察されている。更に照射を続ける

と(e)のように成長したバブルが重合し、約 20 μm の大

きなマイクロバブルが形成された。本研究で観測して

いるバブルは電子透過窓と水の界面に形成された

サーフェスバブルである。本研究でバブル生成が観測

された最小の照射線量率は 1.3×1011 e/ cm2⋅s であり、

この値は TEM 研究で報告されている値に比べ 5-7 桁
も小さい。小さい線量でのバブル生成には液体セル内

の圧力が低いことが重要であることが示唆された。 

サーフェスバブルの断面構造はこれまで主に AFM
を用いて観測されており、非常に接触角の小さい（概

ね 2∼30°）扁平な形状が報告されてきた[4]。このため

サーフェスバブルはマイクロ（ナノ）パンケーキとも

呼ばれている。しかしながら本研究では、Fig.2 に示

すようにバブルの大きさに関わらず、ほぼ半球状の形

状が観測され、パンケーキ形状は一例も見られなかっ

た。観測された接触角は 50°～90°の範囲にあり、その

平均値は 69°であった。大きな接触角は曲率半径を小

さくし、バブルの内圧を増大させる[4]。これはバブル

中のガス分子の水中への溶出を促進する方向に作用す

ると考えられるが、本研究では 3 日の間に消失したバ

ブルは観測されなかった。 
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Fig. 1.マイクロバブル形成過程の SEM 像。加速電圧 5 
kV、照射線量率：9.6×1011 e/cm2⋅s。照射時間：(a) 0 s、
(b) 118 s、(c) 203 s、(d) 370 s、(e) 1067 s。 

 
Fig. 2. (a)-(c) 電子透過窓の端に形成された様々なサ

イズのナノバブル、マイクロバブルの断面 SEM 像。 
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1. はじめに 

光電子分光は、試料の電子状態や化学結合状態の分

析に広く用いられている。しかし、光電子分光による

絶縁体試料の測定では、不均一帯電が発生することで

スペクトル形状が歪み、電子状態を反映したスペクト

ルが得られないという問題がある。また、近年感度の

向上のために光源が高輝度化しており、帯電の解消が

難しくなっている。一方、環境制御Ｘ線光電子分光装

置に 500 Pa のガスを導入すると、絶縁体試料の帯電が

ある程度緩和されることが報告されている[1]。今回

我々は準大気圧硬Ｘ線光電子分光（NAP-HAXPES）に

よって絶縁体試料の帯電をほぼ完全に解消することを

試みた。更に、帯電解消に必要な圧力が試料とアナラ

イザーのフロントコーン間の距離 d（Fig.2 挿入図参照）

に強く依存することを明らかにした。 

2. 実験 

絶縁体試料として LiNbO3ウェハ（厚さ 0.5 mm）と

スライドガラス（1 mm）を用いた。測定は SPring-8 
BL24XU に設置された HiPP-2 アナライザーを備えた

NAP-HAXPES 装置で行った。励起光エネルギーは 8 
keV である。 

3. 結果 

Fig.1 に通常の距離 d = 0.3 mm で得られた様々な N2

ガス圧力下におけるガラス試料の Si 1s スペクトル（結

合エネルギー：~1844 eV[2]）を示す。N2ガス圧の上昇

とともにスペクトルがシャープになり、結合エネル

ギーが本来の値に近づいている。N2 ガス圧が 2500 Pa
以上で結合エネルギーは文献値に収束しており、帯電

が解消されたことを示している。帯電の解消は、ガス

中での電子の散乱によって形成される二次電子が試料

表面の帯電を中和するためであると考えられる。興味

深いことに、帯電解消に必要な圧力は d に強く依存す

る。d とガラスの帯電解消に必要な窒素ガス圧の関係

を Fig. 2 に示す。帯電解消に必要な圧力は d が大きく

なるほど小さくて済み、d=2.1 mm では僅か 250 Pa で
良いことが明らかとなった。 
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Fig. 1. 様々な窒素ガス圧でのガラス試料の Si 1s 
HAXPES（d=0.3 mm）。 
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Fig. 2. ガラス試料の帯電解消に必要な圧力の d 依

存性。（挿入図：距離 d の模式図）。 
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1. はじめに 

現在，クラスターを一次イオンビームとした飛行時

間型二次イオン質量分析法(クラスターTOF-SIMS)に

より，SIMS の利用範囲は有機・生体高分子分野にま

で広がってきている．ただし，有機試料ではイオンビー

ム照射による分子の解離が起き，その過程が解明され

ていないため，特に高分子などでは質量スペクトルの

解釈が難しくなる．これまで我々は,Ar クラスターを

一次イオンとした TOF-SIMSにおいて，スペクトル中

に現れる有機分子のフラグメントイオンの強度が一次

イオンのエネルギー(1 原子当たり; E/n)に依存して変

化することを報告してきた.ポリスチレン試料から発

生したフラグメントイオンでは，環構造の有無など類

似した構造を持つイオンが似た傾向の E/n 依存性を示

しており,このことから我々は,二次イオン強度の E/n

依存曲線には分子の分解過程に関する情報が含まれて

いると考えている.[1] 

本研究では，一次イオンビームのクラスターサイズ

を選別できるアルゴン（Ar）クラスターTOF-SIMS 装

置を用いて，分子の分解過程が比較的単純で解離エネ

ルギーが既知であるニトロベンジルピリジニウム塩

（NBP）の SIMSスペクトルを測定し,フラグメントイ

オン強度の E/n 依存性についてその物理化学的な意味

とデータ解析方法について検討した． 

2. 実験方法 

NBP試料は 1-(4-Nitrobenzyl)Pyridinium 

chloride(Sigma-Ardrich社製)を超純水を溶媒として 1.0 

g/Lの濃度に調整し Si基板上に滴下した後，凍結乾燥

により薄膜化した. 

3. 結果考察 

Fig. 1 は , NBP の主なフラグメントイオン

（m/z=169,136,106,90,78,51,39）強度の E/n 依存性をプ

ロットしたものである．m/z=169,136,106 と 90,78 と

51,39 がそれぞれ類似した傾向を持つ E/n 依存性を示

していることが分かる.これら傾向の違いは,それぞれ

のフラグメントイオンが生成した解離反応経路の違い

に由来すると考えられる．講演では, E/n依存曲線の示

す物理化学的意味と, 曲線の類似性を相関係数に基づ

いて整理・分類する手法について検討する. 
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Fig. 1. NBPフラグメントイオン強度の E/n依存性 
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1. はじめに 

鉄鋼材料の水素脆化は測定が容易ではなく未解明の

部分も多い。走査型電子顕微鏡(SEM)と電子衝撃脱離

法(ESD)を組み合わせたオペランド水素顕微鏡[1]は、

水素を試料に供給しながら水素分布の経時変化を得る

ことができる。さらに、電子後方散乱回折(EBSD)像も

合わせて解析することで、鉄鋼の結晶構造と水素透過

の関連が評価できると期待できる。しかし、これまで

の検討[2]では、明確な水素分布像を得ることを優先

し、ESD による水素分布像の解像度を低く抑えてい

た。高解像度の ESD 像は、１ピクセルあたりのカウン

ト値が低いため単独のデータとしては解析が難しい

が、SEM 像や EBSD 像と融合させたマルチモーダル

データ化することにより、十分な数値解析が実施でき

る可能性がある。本研究では、これまでの報告よりも

高い解像度 ESD 像を用いたマルチモーダルデータの

解析を検討した。 

2.  解析方法 

冷間加工で転位を入れたステンレス SUS304 鋼を厚

さ 100 µm の薄板状とした試料に背面から水素を供給

し、表面に透過した水素分布を 330 µm × 520 µm の

範囲で測定した ESD 像[2]と同一試料の SEM 像と

EBSD 像を Matlab (Mathworks 社) のイメージレジスト

レーション (imregister)で融合した(Fig. 1)。融合した

データを主成分分析 (PCA)および自己符号化器

(autoencoder, AE)で解析した。ESD 像については、測定

領域を 128×128 pixels とし、水素分布強度は 1 時間ご

とに積算した値を用いた。EBSD については fcc(オー

ステナイト)の 3 方位に bcc(マルテンサイト)を加えた

4 種類の像を用いた。 

3.  結果と考察 

これまでの検討[2]でも鉄鋼の結晶構造と水素分布の

関連についての知見は得られているが、ESD 像の空間

および時間分解能を高めたイメージデータを用いてイ

メージフュージョンしたデータに対する PCA の結果

でも同様の知見を得られた。AE での解析では、これま

での検討や今回の PCA でも確認された Ring 状の領域

に関する特徴が抽出できた。以前の解析では、ESD 像

は 330 µm × 520 µm に対して 64 × 64 pixels であり、

1 pixel あたり 5 µm 程度であったが、128×128 pixels で

は 1 pixel あたり 2 µm 程度であり、より詳細な観察が

可能になったと考えられる。 
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Fig.1. Image fusion results of measurement for steel 

sample. (a)ESD image (65 hours), (b) SEM image, (c) 

EBSD image of bcc, EBSD images of fcc: (d) [001], (e) 

[101], (f) [111]. 
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