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研究の概要： 

本研究では、透過型電子顕微鏡（TEM）を用いたその場観察に機械学習を導入することで、溶液から前駆
体を経て結晶ができるまでの核生成過程の一部始終を可視化する『非平衡過程の実空間における動的観察
手法』を確立する。よって、溶液からの核生成プロセスを決定付けるキーファクターを明確にし、使える
核生成の理論モデルの構築を目指す。 
 

研究分野：ナノ構造物理 
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１．研究開始当初の背景 
核生成は、原子や分子などが集合して粒子を形成するプロセスで、生成粒子のサイズや数密度、晶癖

（形）、結晶構造などを決めるため、そのメカニズムの理解は物質形成において決定的に重要である。例
えば、我々が取り扱うテーマだけでも、様々な工業利用における微粒子の合成、貝殻やサンゴなどの生
体鉱物の制御機構、宇宙に存在するダストと呼ばれるナノ粒子の生成過程と物質進化、経口投与による
薬が溶け残らないようにするための結晶多形制御、気候に関わる雲核の生成などが挙げられる。しかし
ながら、核生成の物理、化学過程の理解は未だに乏しく、そのために核生成理論も発展途上である。 
 

２．研究の目的 
「安定な結晶核の生成までに何が起こっているのか？」、「安定な結晶核の生成ルートはどのように決

まるのか？」を明らかにするために、溶液中の核生成に影響を与える要因の寄与の程度と物質依存性を
理解し、核生成ルートを決めるキーファクターを見つけることを目的とする。 
 

３．研究の方法 
水溶液からの核生成の TEM“その場”観察実験を軸に、水和層の役割を理解するために、水和層の無

い気相からの核生成実験を対照実験として実施する。 
水溶液からの核生成の TEM“その場”観察実験では、これまでに進めてきた溶液試料を観察できる 3

つの手法（窓板ホルダー、溶液セル、グラフェン膜）を駆使して、核生成のその場観察実験を行う。透
過型電子顕微鏡観察では、結晶の成長速度、形、集合、配列、サイズなどを直接観察でき、加えて電子
回折パターンで相同定も同時に行えるため、飛躍的な成果が見込める。ここに、本研究課題で機械学習
を用いた新規の非平衡過程の動的観察手法を確立することで、TEM を用いた“その場”観察により、溶
液から前駆体を経て結晶ができるまでの核生成過程の一部始終を可視化する。気相からの核生成におい
ては、代表者が得意とし、これまでに確立してきたガス中蒸発法を用いる。 
 

４．これまでの成果 
深層学習の一種である畳み込みニューラルネットワーク(Convolutional Neural Network: CNN) による画

像改善手法を開発し、フィルタリングなどの既存手法では不可能であった不鮮明画像の即時改善を可能に
した。具体的には、1 ピクセルあたり電子~5 個の線量で取得した画像と、同じく~1000 個の線量で取得し
た画像とで同等の画質を得ることができた[3]。また、核生成を早期に検出し、そのサイズ変化を解析する
アルゴリズムを開発した[2]。食塩水に適応した結果、12m 四方の観察領域中に半径 150 nm 以上の多数
の核発生を検出できた。成長する粒子の大きさの時間変化も同時に解析した結果、400 nm を境に結晶相が
変化していることが分かり、核生成初期の粒子の構造は非晶質または dense liquid（Na+と Cl-イオンが集
合した濃度の濃い溶液）であり、NaCl 結晶は非古典的な二段階核生成を経ているという結果が得られた。 

TEM 中で溶解させた結晶近傍で、分子が再び凝集して微粒子が生成する様子を原子分解能レベルで観
察することに成功した[1]。微粒子のサイズは数 nm であり、直ちに溶解するため、臨界核以下の結晶を捉
えていると言える。結晶核が現れる数枚前の画像を教師データとして、揺らぎの中に埋もれているクラス
ターの構造を機械学習を用いて検出する試みを行ったところ、核生成前のクラスターの検出に成功した。



これは、特徴的な構造を持つ embryo と呼ばれる前核生成クラスターが溶液中に存在し、核生成に重要な
役割を果たしている可能性を示す成果である。また、溶解直後の像からは同様の embryo は観察されなか
った。これは、溶解過程は単に核生成過程の逆過程ではないことを示唆している。この手法は、核生成過
程の理解に新たなアプローチを与えるものと期待される。 
 

５．今後の計画 
本研究で機械学習に任せられるようになった、画像の鮮明化、核生成の早期検出、粒子サイズ計測を我々

が専有する TEM に実装し、リアルタイム画像改善・計測によって, 動的な核生成や化学反応の観察など
において、その時々に観察すべき時空間をガイドできるようにする。よって、結晶核をいち早く高分解能
観察したり、素早く電子回折パターンを取得したりが可能となる。そのため、データの質が飛躍的に高ま
ることが期待される。機械学習の教師データの収集効率も飛躍的に高められるため、機械学習の質も高ま
るという好循環が生まれる。従来は、偶然に核生成を観察できた数例で議論していたのに対して、十分な
データ数を使って定量的な議論を展開できるようになると期待される。さらに、改善された画像から人間
が特徴を見出すことで新たな知見の獲得へとつなげる。 
並行して、水中のナノ粒子がぼんやりと見える程度の不明瞭画像を, 水を取り払ったかのような明瞭な

画像に改善する手法を考案する。これにより、これまで可視化できなかった水中のナノメートルスケール
の普遍的な動的挙動を確実にとらえられる手法を確立する。さらに、水和層の無い気相からの核生成実験
を行い、水溶液実験と比較することで水和層の影響だけを抽出する。よって、核生成ルートを決めるキー
ファクターを見つける。 
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