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小角X線散乱データを使ったナノスケール凝集状態の
三次元構造モデリング

岩田　知之*

小角X線散乱データに基づいて，複雑な構造を持つナノスケール凝集状態の三次元構造モデルを構築するため，
基本粒子の空間配置を逆モンテカルロ法によって推定する方法を提案した．これを数ナノメートルからサブミク
ロンの距離相関関係を持つ複雑な構造が報告されているシリカエアロゲルの構造解析に適用した．得られた構造
モデルから，三次元空孔分布を計算アルゴリズム：Local Thicknessを使って求めた．この空孔径分布は，TEM観
察やガス吸着の細孔径分布とよく一致する結果であった．

1.　はじめに
触媒担体（1）–（3）やハイブリッドポリマー複合体（4），高
性能タイヤ（5）–（7），エアロゲル（8）などは階層構造を持つ
機能性材料である．その機能発現にはナノスケールの
構造制御が必要不可欠であり，それらの材料開発にお
いて構造情報は重要な要素である．その階層構造は，
原子スケールまたはナノメートルサイズの一次構造体
が凝集した複合体から形成されたものであり，その特
性は，一次構造体だけでなく，その凝集構造と密接に
関係する．透過電子顕微鏡（TEM）や走査電子顕微鏡
（SEM）は，微細な構造を観察する方法として非常に
有用な方法であるが，観察試料の調製（スライスや研
磨）によって壊れてしまう脆弱な材料の観察には不向
きである．
一方，X線散乱法は非破壊でサブナノからサブミク

ロンの範囲の平均構造を得ることができる手法として
広く用いられている．特に，小角X線散乱（SAXS）は
ナノメートルオーダーの形状や平均粒子径の解析など
に使われている（9）．エアロゲルのような複雑な構造の
研究についてはHasmyらの研究がある（10）, （11）．これは
実空間構造モデルの構造因子を計算機シミュレーショ
ンにより求める手法であった．しかしながら，その手
法は単一形状の粒子を仮定したもので，それに由来す
る周期的なフリンジが散乱強度パターンにみられるよ
うなシミュレーション結果であった．実材料では粒子
径分布があるため，このようなフリンジは，実際の実
験散乱パターンには現れることはない．つまり，粒子
径分布による効果を導入しなければ，実際の実験散乱
パターンをシミュレートすることができない．

これまで報告されたシミュレーションは，地球シ
ミュレーターや京コンピューターなどのスーパーコン
ピューターを使ったもの（12）,（13）のみであったが，パー
ソナルコンピューターの演算速度の飛躍的向上によ
り，10万個以上の粒子からなる系の散乱強度を使っ
たシミュレーションが可能となった．ここでは，測定
SAXSパターンに一致するような粒子径分布を持つ球
形粒子を立方体セル中に配置したものを構造モデルと
した．それぞれの粒子位置はMcGreevyらの提案した
Reverse Monte Carlo（RMC）シミュレーション（14）,（15）を
使って，計算と測定パターンが一致するように探査を
行った．その探査における試行では，動かす粒子をラ
ンダムで選択し，ランダムに移動させ，計算と測定パ
ターンの一致度がよくなれば，その移動を採用するも
のである．その試行を繰り返すことで構造モデルが改
善され，構造推定を行うものである．

N個の粒子（等方的な散乱体）からの散乱強度は，散
乱ベクトル q⃑を使うと次のように表される（16）．

( ) ( ) ( ) ( )( )exp= ⋅∑∑ － －
 

   
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ここで，Fm（q⃑）（またはFn（q⃑））はm番目（n番目）の粒子
の形状因子，



mr  （または


nr   ）はm番目（n番目）の粒子の
位置ベクトルである．さらに，式（1）は散乱ベクトル
q⃑の方向平均qを使うと次の式で表すことができる．
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I q F q F q qr   （2）

ここで，rmnはm番目とn番目の粒子の中心間距離，関
数 sinc（x）＝sin（x）⁄xは，非正規化 sinc関数である．式
（2）は，Debyeの散乱式（DSE: Debye Scattering Equation）*株式会社リガク　X線研究所
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と呼ばれるものである（17）．式（1）あるいは（2）は，基本
となる散乱体の配置に対する仮定を全く含まないた
め，粒子の実空間における位置をあたえることによ
り，複雑な構造を持つ系からの散乱強度を計算するこ
とができる．しかし，DSEで計算された散乱強度は，
qの小さな範囲において計算に使用する空間（セル）の
外形によって決まる外形因子と呼ばれる特有の散乱パ
ターンを含み，実験との比較を困難にする（図1）．こ
の問題を「セルサイズ問題」と呼ぶこととする．
セルサイズ問題の単純な解決方法としては，セルサ
イズを大きくすることがあるが，次のような計算量に
対する深刻な問題があり，実現不可能である．例えば，
セルサイズをA倍すると体積はA3倍になり，粒子数は
体積に比例するため，粒子数もA3倍になる．式（1），
（2）における散乱強度計算では，m番目とn番目の粒
子の組み合わせごとに計算されるので，計算コストは
粒子の二乗に比例することから，セルサイズをA倍す
ると散乱強度の計算コストはA6倍になる．加えて，
粒子数の増加により探査空間が広がることでRMCシ
ミュレーションの試行回数も増大し，セルサイズを数
倍にするだけで，トータルの解析に掛る計算時間は絶
望的な長さのものとなりうる．DSEは100周年記念記
事（18）が掲載されるほど，よく知られた原理式ではあ
るが，それを直接使った事例が少ないのは，このため
である．
この問題に対して，我々はシミュレーションに用い
るセルサイズに依存しない方法を提案し，シリカエア
ロゲル（SP-30; JFCC）のSAXS測定データをよく再現
できる三次元構造モデルを作成できることを示し
た（19）．ここでは，その解析方法の詳細を紹介し，さ
らに，構造モデルの妥当性について，TEMやガス吸
着データを使って比較検討を行う．

2.　 実空間構造モデルに基づくSAXS強度シミュレー
ションによる構造解析

2.1.　DSEの変形
ある長い距離LでDSEを2つの項に分けると，次の
ように表される．
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距離Lに存在する粒子数が十分に大きい場合に，個々
の粒子の形状因子をその平均値Fave（q）≡（∑ m

N Fm（q））⁄N
で置き換えることができるとすると，式（3）の第二項
は次のように置き換えることができる．
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 （4）

さらに，m番目の粒子から距離 rmnに存在するn番目の
粒子の個数を表す数密度関数ρm（rmn）を使って式（4）を
積分の形で表すと次のようになる．

( ) ( )

( ) ( ) ( )

2
ave

2 2
ave

sinc

4 sinc= π ρ

∈ ≥

∞

∑ ∑

∑∫

mn

N N

mn
m n r L

N

m mn mn
m L

NF q qr

NF q r r qr dr

 

 （5）

ゆえに，全てのm番目の粒子の数密度関数の合計の関
数Nρ（r）≡∑m

Nρm（rmn）とすると，式（3）は次のように表
すことができる．
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 （6）

構造モデルからρ（r）を求めると，モデルを超えた距離
以上で打ち切りが起こるため，セルサイズに依存した
フリンジが現れてしまう．この構造モデルの有限性に
由来する問題を解決するには，構造モデルを超えた距
離以上の数密度関数ρ（r）を物理的に意味のあるものに
置き換えることが必要となる．
実材料の場合，距離 rが十分に大きければ，数密度

ρ（r）は一定値（バルクの平均密度に相当する数密度）と
なるはずである．立方体セルの一辺の長さの半値を
Lout, セルにおける粒子の数密度の平均値をρaveとする．
ρ（r ≈ Lout）≈ρaveが成り立つだけ距離Loutが十分に大き

図1. SAXSパターン： シリカエアロゲルの測定データ（×マー
ク），200 nmの孤立立方体粒子の計算パターン（青線），
200 nmの立方体セル中に球形粒子を配置した構造モデル
からの散乱強度（DSEの場合が緑線，Modified-DSEが赤線）
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く，且つモデルを超えた距離範囲 r＞Loutにおいて数密
度がρaveで一定であるとすると，式（6）の積分項は，次
のように2つの項に分けることができる．
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 （7）

導入した第三項によって，構造モデルの有限性から解
放されるのである．
次に，測定SAXSパターンとのフィッティングにお
いて，測定装置の分解能を考慮する必要がある．これ
は，測定系で得られるX線のコヒーレント長以上離れ
た粒子間で散乱されたX線は互いに干渉しないことに
相当する．簡単のためにどの方向にも同じ値で等方的
である分解能∆ qを仮定し，式（1）に散乱ベクトル q⃑に
対するコンボリューションを行うことにより次の式が
得られる．
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ただし，ここでは入射X線の角度広がりは十分に小さ
く，Fm（q⃑）≈ Fm（q⃑′）が成り立つとした．例えば，ピン
ホール光学系の測定装置で二次元検出器を使った場
合，分解能∆qは次のように表される．

D

C
=
π δ
λ

∆q
L

  （9）

ここで，λはX線の波長，δDは検出器面でのスポット
サイズ，LCはカメラ長である．同様に式（7）に適応す
ると，次のように表される．
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以降，式（11）をModified-DSEと呼ぶこととする．な
お，RMCシミュレーションにおいて，Modified-DSE
の第一項と第二項は粒子位置に依存するため再計算さ
れるが，第三項は粒子位置に依存しないため一定値と
なる．
シリカエアロゲルにModified-DSEを適用した例を
図1に示す．測定と計算パターンがDSEの場合よりも
良く一致していることから，セルサイズ問題の解決方
法として，Modified-DSEが有用であることを示してい
る．

2.2.　 RMCシミュレーションによるシリカエアロ
ゲルの構造解析

エアロゲルは，ウェットゲル中の溶媒を超臨界乾燥
などにより，気体に置換して作製される多孔質材料で
あり，乾燥による収縮が小さいため，気孔率が86～
98 vol%となるような超低密度の材料である．シリカ
エアロゲルは非常に低い熱伝導率（20）（15 mW/m/K）を
持ち，断熱材などに使われている．数nmの一次粒子
が三次元の網目状の微細構造を形成しており，それに
よって造られるナノサイズの細孔と相まって高い断熱
性を発現していると考えられている（21）–（28）．機械的な
衝撃に弱く，曲げや加圧でガラスのように破断または
粉砕されてしまうため，TEMやSEM観察のための試
料調製が非常に困難な材料である．そのため，非破壊
分析法である小角X線散乱SAXSおよび小角中性子散
乱SANSによる研究が行われており（29）,（30），SAXSパ
ターンからフラクタル次数（31）や測定q範囲の一部を
使った傾き（32）,（33）による構造評価などの先行研究があ
る．このアプローチは，ある構造特徴にて分類し，合
成条件や物性と関連付けることには役立つかもしれな
いが，定性的な評価であるため，定量的な物理量を抽
出できるものではなかった．そこで，RMCシミュレー
ションを用いて，測定SAXSパターンから三次元構造
モデルを推定することを次のようにして行った．
シリカエアロゲル（SP-30; JFCC）からのSAXS強度
は，実験室系測定システム（Rigaku NANOPIX）上の半
導体検出器（Rigaku HyPix-6000）にて測定を行った．実
験に使用した入射X線は，ポイントフォーカス高輝度
X線発生装置（Rigaku MicroMax-007 HFMR）で発生し
たX線を長焦点楕円面多層膜ミラー（Rigaku Opti-
SAXS）にて集光し，高性能・低散乱ピンホールスリッ
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ト（Rigaku ClearPinhole）によってコリメートしたCu Kα 
線である．その分解能∆qは0.0064 nm－1であった．
試料厚さ1 mmによるX線の強度減衰率と，粒子の

質量密度を2.2 g/cm3としたX線吸収係数から求めた
シリカエアロゲルの粒子体積率は5.6 vol%であり，こ
の値を立方体セル中に発生させる粒子数のための入力
値とした．一次粒子径分布の解析は，高角（2.8＜q＜
4.3 nm－1）の測定データに対して解析ソフトウェア
NANO-Solverを使って行った．単分散状態を仮定し，
粒子径分布はガンマ分布関数に従うものとしてフィッ
ティングを行うと，平均粒子径（期待値）は2.7 nm, 分
布RSD（変動係数）は 0.28であった．この粒子径分布
関数を粒子径の乱数発生の重みとして使った．
立方体セル 100 nmと 200 nm, 300 nmに対して粒子
体積率5.6 vol%に達するまで粒子を生成すると，それ
ぞれ粒子数は4,381個，34,983個，117,846個であった．
その初期位置は，線形乱数を使って粒子の重なりがな
いようにした．なお，RMCシミュレーションで粒子
を動かす場合についても粒子の重なりが無いようして
いる．なお，計算と測定パターンの一致度の評価には，

次の関数 χ 2を使った．
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> ≡
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
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ここで，wiは i番目のデータの重み関数，IObsと ICalcは
それぞれ測定と計算散乱強度で，粒子の移動後に χが
小さくなる場合に，その変更が採用される．

RMCシミュレーション後の散乱強度のフィッティ
ングを図2に示す．q＜0.5 nm－1の範囲において，ラ
ンダムな初期位置のSAXSパターンに比べ，RMCシ
ミュレーション後の強度は約10倍であった．これは
長い相関距離においても，RMCシミュレーションで
行われる粒子の再配置によって，よく測定データを再
現できていると考えられる．図2（b）は，q＜0.3 nm－1

の範囲を拡大したもので，セルサイズが100 nmの場
合が他のセルサイズに比べて僅かに差があり，100 nm
のセルサイズではシリカエアロゲルの網目構造（高次
構造）を再現できていないことを示唆している．この
ことは粒子の数密度分布（図3）にも見ることができ，
200 nmと300 nmのセルサイズの場合はよく一致する
のに対し，100 nmの場合には僅かに差が見られた．
このことから，今回測定されたSAXSパターンにおい
て，シリカエアロゲルの構造を再現するには200 nm
以上のセルが必要であると考えられる．
次に示す空孔分布の評価方法を使い，このシリカエ
アロゲルの構造モデルの妥当性について，TEMやガ
ス吸着データを使って比較検討を行う．

3.　空孔分布の評価
計測機器やコンピュータートモグラフィーなどの計
測・解析技術の進歩により，三次元イメージデータが

図2. シリカエアロゲルの測定と計算のSAXSパターン：測定
データ（×マーク）, RMCシミュレーション後の計算パ
ターン（セルサイズ100 nm: 緑線，200 nm: 青線，300 nm: 
赤線），RMCシミュレーション前のランダムな初期位置
の計算パターン（破線）．（a）全範囲データ．（b）低角q
＜0.3 nm－1の範囲の拡大図．

図3 粒子の数密度分布（セルサイズ 100 nm: 緑線，200 nm:  
青線，300 nm: 赤線）．



﻿

リガクジャーナル 53(1) 2022 23

材料の構造特性評価に使われるようになってきた．中
でも空隙構造は物質輸送特性と密接な関係があり，重
要な構造特徴量として広く求められている．イメージ
データからの空隙構造の抽出には，Distance Map（34）や
Local Thickness（35）といったアルゴリズムを使った格子
点値が用いられる．これは，ピクセルの中心位置（格
子点）x⃑，格子点値を求める構造オブジェクトΩ，構造
オブジェクトΩとその他の格子点との境界を∂Ωとし，
図4のように，構造オブジェクトΩに含まれる格子点
p⃑の格子点値を求める場合について説明する．Distance 
Mapの場合，その値RDM（p⃑）は，境界∂Ωとの最近接距
離に相当し，

RDM（p⃑）＝min（｛d（p⃑, x⃑）|x⃑∈∂Ω｝） （14）

と表すことができる．ここで，d（p⃑, x⃑）は点 p⃑と x ⃑の距
離である．別の言い方をすると，格子点 p⃑を球の中心
とする球体で，構造オブジェクトΩ内に収めることが
できる最大の球の半径がDistance Mapの値である．
Local Thicknessの場合は，格子点 p⃑を球の内部に含み，
かつ構造オブジェクトΩ内に収めることができる最大
の球の直径DLT（＝2RLT（p⃑））である．この値をDistance 
Mapを使って表すと次ようになる．

DLT（p⃑）＝2 max（｛RDM（x⃑）|RDM（x⃑）＞d（p⃑, x⃑）, x⃑∈Ω｝） （15）

最大の球を探す試行において，前者は格子点 p⃑と球
SDMの中心 q⃑DMが一致し，後者は一致するとは限らな

い点が異なる．なお，ここで扱っている格子点間距離
はユークリッド距離であるので，n次元でも成り立つ．
例えば，ボールとスティックのイメージデータをLo-
cal Thicknessを使って解析した結果を図5に示す．解
析にはコンピュータープログラム ImageJ（36）のLocal 
Thicknessプラグイン（37）を用いた．図 5（b）のように x
軸にLocal Thicknessの値，y軸にその頻度をとると，
分布を描くことができる．y軸の値を格子点の総数で
除することで，二次元データならば面積率，三次元
データならば体積率というように簡単に規格化するこ
とができる．
ここで紹介した格子点値の計算方法は，形状（球や
円筒など）の指定を不要とし，不定形の構造オブジェ
クトを評価することができる．たとえば，Chiangらは，
多孔質材料の三次元イメージデータに対して，Local 
Thicknessを使った空孔分布評価を提案している（38）．

図4.　n次元イメージデータにおける格子点 p⃑での格子点値．

図 5.　ボールとスティックに Local Thicknessを適用した例 
（（a）カラーマップ，（b）頻度）．

図6. シリカエアロゲルの構造モデルと空孔分布の比較．
 （a）測定SAXSパターンを使って推定された三次元構造

モデル．（b）三次元空孔分布（格子点値の計算アルゴリ
ズムはLocal Thickness））
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3.1.　SAXS構造モデル
この解析手法をSAXSで得られた構造モデルの三次
元空孔分布の解析に適応するために，式（14）を定義し
直すと次のようになる．

RDM（p⃑）＝min（d（p⃑, rn⃑）－Rn） （16）

ここで，rn⃑とRnは，それぞれ構造モデルの粒子の中心
位置と粒子半径である．なお，式（15）はそのまま使う
ことができるので，再定義する必要はない．三次元空
孔分布のカラーマップと空孔径分布をそれぞれ図 6
（b）と図7（赤線）に示す．構造モデル300 nmの立方体
セルに対して，300×300×300の格子点で計算を行っ
た．三次元構造モデルと空孔分布の描画は，コン
ピュータープログラムVESTAを使用した（39）．なお，
粒子の体積率が5.6 vol%なので，空孔径分布関数を積
分すると94.4 vol%である．

3.2.　TEM写真
TEM写真の撮影は，電界放出形透過電子顕微鏡

JEOL JEM-2100F（HRPP）を使った．シリカエアロゲル
の粒子は，図8（a）のダークグレイの部分である．シ
リカエアロゲルを粉砕，アルコール分散し，カーボン
グリッドに滴下したものを観察試料とした．空孔に対
してLocal Thicknessの解析を行った結果のカラーマッ
プを図8（b）に示す．これに対する頻度を取ると面積
率であるため，体積率への変換は次のようにした．

( ) ( )
( )

( )
3

Vol Map2
4/3 /2

=
/2

π

π

 
 
 
 

D
f D A f D

D
  （17）

ここで，DはLocal Thicknessの値で，fVol（D）と fMap（D）
は，それぞれ体積と面積での頻度である．Aは規格化
因子で，ここではSAXSで求めた空孔体積に換算する
ために∫ fVol（D）dD＝94.4 vol%となるようにした．3枚
の写真で解析を行い，その平均を図7（黒線）に示す．

3.3.　ガス吸着
窒素ガス吸脱着等温線データは，全自動ガス吸着量
測定装置Quantachrome Autosorb-iQを使って測定した
（図9）．なお，測定の前処理として，423 Kで12時間
の真空脱気を行った．測定された吸脱着等温線は，
IUPAC分類で IV型に類似しており，メソ孔の存在の
可能性を示唆するものであった（40）．P/P0＝0.965以上
のデータでは，吸着量が指数関数的に増加する点と，
飽和蒸気圧に近いことによる温度誤差，圧力計の精度
0.15%R.S.であることから，この範囲のデータは測定
誤差が大きいことが考えられる．

Brunauer–Emmett–Teller（BET）式（41）を使って求めた
比表面積は792 m2/gであり，吸着量の最大値はP/P0＝
0.99のときに4.41 cm3/gであった．以降，この吸着量
の最大値を全細孔容積と仮定する．
全細孔容積が開気孔の総体積であるとすると，1 g
あたりの粒子と開気孔の体積比は，1 ⁄ 2.2 : 4.41であ
る．ここで，粒子の体積は，シリカエアロゲルの質量
密度2.2 g/cm3の逆数である．X線吸収係数から求めた
粒子の体積率は 5.6 vol%なので，開気孔の体積率は
54.3 vol%である．これは，ガス吸着で測定できてい
ない閉気孔が40.1 vol%存在する可能性を示唆してい
る．
細孔径分布の解析は，Barrett–Joyner–Halenda（BJH）

図7.　空孔径分布： TEM画像（黒線）と偏差（灰色）, ガス吸
着（BJH法：緑線，NLDFT法：青線），SAXS（赤線）．

図8.　シリカエアロゲルの（a）TEM写真と（b）二次元空孔分
布の比較．

図9.　シリカエアロゲルの吸脱着等温線．
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法（42）と細孔形状を円筒としたNon-Local Density Func-
tional Theory（NLDFT）法（43）で行った．吸着側のデータ
を解析に使った場合の細孔径分布を図7に示す．ただ
し，全細孔容積54.3 vol%を使用して表すと y軸方向
のスケールが小さくなるため，SAXSやTEMとの比較
には94.4 vol%となるようにスケーリングしたものを
用いた．なお，P/P0＝0.965以上のデータに該当する
細孔径分布は，BJH法とNLDFT法で，それぞれ50 nm
と41 nm以上の範囲であった．

4.　結果と考察
解析手法ごとの空孔径分布（細孔径分布）の中央
値（メディアン径）と平均値（平均径）と最頻値（モー
ド径）を表 1に示す．ただし，TEMにおいては偏差
の大きな直径30 nm以上を除いている．除かなかった
場合の中央値と平均値と最頻値は，それぞれ18.1 nm, 
20.4 nm, 42.6 nmで あ る．こ こ で は，中 央 値 Xは 
∫0

X f（D）dD＝94.4/2 vol%となるときのX値である（ただ
し，関数 f（D）は空孔径分布の曲線である）．SAXSと
TEM, ガス吸着測定のNLDFT法の中央値は，よく一
致し，BJH法は僅かに大きな値であった．これらの値
は，全細孔容積をひとつの円筒とした場合の細孔直径
22.3 nmと概ね一致している．なお，その細孔直径
DMono （＝4 V/B）は，円筒の体積Vと側面の面積Bをそ
れぞれ全細孔容積と比表面積として，以下の連立方程
式から求められる．

2
Mono

Mono

,=
4

=

π

π






V D H

B D H
  （18）

ここで，Hは円柱の高さである．
BJH法の平均値が他に比べて著しく小さいのは，ミ
クロ孔領域の約2 nmのピークによるものである．BJH
法はKelvin式を使ったものでミクロ孔を扱っていない
モデルであることと，NLDFT法での解析結果でもミ
クロ孔のピークは見られなかったので，BJH法の2 nm
のピークは過大評価したものであると考えられる．ゆ
えに，直径5 nm以下のデータを除外した場合のBJH
法の平均値を計算すると19.8 nmであった．これは，
SAXSやNLDFT法のものとよく一致する値であった．
一方，TEMの平均値は比較的小さな値であった．こ

れは，直径30 nm以上のデータを除外したことが原因
と考えられる．その他の原因として，計算に使った画
像の数が少ないことに由来する統計精度が不十分であ
ることと，粉砕によって調製した観察試料であるた
め，相対的に小さな空孔の方が破壊されず残った可能
性がある．前者の改善には大きな空孔の情報を得るた
めに，より多くの画像が必要であり，後者は機械的に
脆弱なシリカエアロゲルのバルク体の加工の方法の検
討が必要である．例えば，観察試料をイオンミリング
しつつスライス画像を大量に撮影する測定手法が解決
方法として考えられる．しかしながら，多孔体の場合，
焦点深度を浅くするために空孔を他の材料で埋める前
処理が必要で，今回のような閉気孔が多数存在するよ
うな場合には不向きである．いずれにせよ，問題の解
決は容易ではないと思われる．
空孔径の最大値は，TEMが46 nm, BJH法が139 nm, 

NLDFT法が76 nm, SAXSが35 nmであり，SAXSが比
較的小さな値であった．これは，SAXSデータの解析
で得られた構造モデルでは説明することができない大
きな空孔が存在していることを示唆している．この原
因としては，構造モデルのセルサイズが小さいこと
と，測定データに相関距離の長い情報が不足している
ことなどが考えられる．前者については，セルサイズ
200 nmと300 nmの場合の空孔径分布がよく一致する
ため，セルサイズを大きくしても顕著な改善は期待で
きない（図10）．後者はより小角分解能の高い測定装
置で，小角側の散乱強度を測定することで改善され
る．

5.　おわりに
RMCシミュレーションを使って測定SAXSパター
ンをよく再現できるシリカエアロゲルの三次元構造モ
デルを推定した研究例を紹介した．得られた構造モデ

図10. セルサイズ200 nm（青線）と300 nm（赤線）の場合の空
孔径分布．

 それぞれのセルサイズで5回の解析を行い，その平均を
プロットしている．

表1.　解析手法ごとの空孔径分布の中央値と平均値と最頻値．

SAXS TEM BJH NLDFT

中央値（nm） 18.9 18.1 22.5 19.7
平均値（nm） 18.0 15.8 9.7 19.8
最頻値（nm） 19.5 16.8 18.0 13.9

ただし，TEMは直径＜30 nmのデータから計算．
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ルと，TEMやガス吸着測定からの空孔径分布の中央
値や平均値がよく一致することから，構造特徴の定量
的な議論ができる構造モデルであることが確認され
た．
提案した方法は非破壊試験のSAXSデータを使った
ものであり，TEMやSEMのように観察試料の調製に
よる影響（例えば，構造破壊や乾燥による変質・凝集
など）を考慮する必要がない．このことはナノスケー
ルの微細構造を解明することにおいて非常に重要であ
る．さらに，TEMやSEMでは観察困難な分散溶液中
のナノ粒子の凝集状態分析への応用などについても，
この方法が有用であることは容易に想像できる．今
後，SAXSパターンから三次元構造モデルを推定し，
構造を可視化するだけではなく，物性数値シミュレー
ション（熱伝導やガス拡散，粘性など）との組合せによ
り，構造と物性との複雑な関係を明らかにするような
応用研究へと発展していくことが考えられる．
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