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全散乱解析（TXS）プラグインの紹介
1.　はじめに

Li-ion電池の正極材（1）,（2），固体電解質（3）–（5），負極
材（6）,（7）や強誘電体（BaTiO3）

（8）–（10）など，様々な材料の
機能の発現には局所構造が重要であることはよく知ら
れています．局所構造の評価手法の1つとしてPDF解
析が注目されています．これは測定した全散乱（Total 
X-ray Scattering, TXS）データから試料由来の干渉性散
乱強度のみを抽出後，フーリエ変換によって2体分布
関数PDF（G（r））を算出する解析法のことです．多く
のPDF解析は実測値から得られたGobs（r）と結晶構造
モデルと多くのパラメーター（例えばbroadening factor
や damping factorなど）を使って計算されたGcalc（r）が
Gobs（r）をどの程度再現するかに重点が置かれていまし
た．しかし，この方法によって得られる構造モデルは
単位格子であるため局所構造の定量的な評価ができま
せんでした（すなわち，各元素の変位ヒストグラム解
析などの特徴量）．PDF解析という用語と一緒に使わ
れることが多い全散乱解析は，PDFだけでなく構造因
子S（Q）の取り扱いも対象としています．図1に示す
のは全散乱解析とPDF解析の関係性であり，PDF解析
は全散乱解析の一部だということがわかります．全散
乱解析はPDF解析ではうまく扱うことができない定
量的な局所構造に関する情報を得ることができます．
上述のような材料群の開発へ世界中が加熱する中
で，ラボ装置を使った全散乱強度の測定からの局所構
造解析のニーズは高まっており，さらに手軽に全散乱
解析を実施できることが求められています．別なリガ
クジャーナルで報告（11）したように，Agターゲットと
高エネルギー対応の検出器を搭載したSmartLabに
よって放射光と同等の全散乱データを取得することが
できるようになりました（図2）（11）．さらに測定・解析
統合環境 SmartLab Studio II （SLSII）へ R. L. Mcgreevy

とL. Puzaiらによって報告されたReverse Monte Carlo 
RMC法（12）を改良したRMCオプションが搭載されまし
た．このRMCオプションを使うことによって，結晶
中の局所構造を容易に測定・評価することができるよ
うになりました．また，これまで「PDFプラグイン」
と呼ばれていた解析機能を「全散乱解析プラグイン
（TXS）」と名称を変更しました．これは上記のように

PDF解析は全散乱解析の一部である，という解釈に合
わせたものです．
本稿では，全散乱解析プラグインの基本的な機能や

特徴を実際の解析事例を交えながらご紹介いたします．

2.　TXSプラグインの特徴
TXSプラグインは，従来のPDFプラグインのPDF
計算機能を引き継ぎ，さらにRMC法による構造モデ
リング機能が追加されました．全散乱解析プラグイン
の機能は主に次の 3つの機能『① PDF計算機能，
②RMC法による構造モデリング機能，③得られた構
造モデルからの特徴量抽出機能』に大別できます．

2.1.　全散乱データからのPDFの算出
従来のPDFプラグインの機能に相当する部分です．
全散乱データの読み込みから強度補正，構造因子
S（Q），PDF G（r）を算出することができます（図3）．ま
た，リガク独自のデータ補正機能として，G（r）の短
距離側に現れる構造に無関係なピークを除去する機能
が実装されています．また，この補正法を応用するこ
とで材料の数密度を推定することができます（13）–（15）．
密度推定機能はSLSII v5.0でリリース予定です．PDF
解析の基礎部分は参考文献11で詳細に解説している
ので参照してください．

2.2.　RMCオプション
すでに述べた通りSLSIIのRMCオプションはRMC

図1.　全散乱解析とPDF解析の関係性．
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法による構造モデリング機能です．SLSIIのRMCオプ
ションの特徴は以下4つです．

1. 測定したデータの解析からRMC法を使った構造
モデリングまでフローバー上で実施可能（図4）

2. S（Q）とG（r）を使った構造モデリングを容易に切
り替え可能（図5）

3. 欠陥構造を含む初期配置の生成とRMC法の計算
を容易に実行可能

4. 入門者から専門家まで幅広いユーザー層にも使
いやすい設計（図6）

特に測定したデータの解析からRMC法による構造モ
デリングまでを同一のフローバーで実施できることは，
ユーザーにとって煩雑な解析ソフトの切替といった作
業を省略できます．さらに，SLSIIのRMCオプションで

は，RMCProfileなどといったソフトウェアと比較して
ユーザーが入力するパラメーター数を少なくしていま
す．これにより初心者でもRMC法を使った構造モデリ
ングの結果を得やすくなり，簡単に局所構造を評価す
ることができることにつながります．そして結晶性材料
の局所構造のモデリングにはリガク独自の方法を採用
しています（16）．結晶性材料のRMC法の計算方法の詳細
は参考文献14, 17を参考していただければと思います．

2.3.　構造モデルからの特徴量の抽出
リガクの新しい全散乱プラグインでは，RMC法に
よる構造モデリングだけではなく，さらに，得られた
構造モデルを解析するためのツールも備えています．
推定された構造モデルから5つの構造特徴量『①部分
相関，②縮退モデル，③重心位置，④密度分布の
Volumeデータと⑤各元素における③で算出した重心
位置からの変位ヒストグラム』を得ることが可能で
す．これらの機能を使うことにより，得られた構造モ
デルを定量的に扱うことができます．

3.　解析例
ここではRMC法で推定したα-石英の構造モデルか
ら算出される特徴量をご紹介いたします．図7は，実

図2.　 SmartLab（赤実線）と放射光施設（黒点）で測定したSiO2ガ
ラスのS（Q）の比較．

図3.　PDF計算中のプラグイン画面の一例．

図4.　RMCオプション実行時の画面例．

図5.　 RMCオプションの設定画面　左：G（r）を使った精密化，
右：S（Q）を使った精密化．

図6.　RMCオプションの計算条件入力画面．
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測と計算の構造因子S（Q）の比較とRMC法で推定した
構造モデル図です．（構造モデル図の表示はVESTA（18）

を使用しています．）一致度を示すR因子Rp＝3.0%で
あり，実測値をよく再現した構造モデルを推定できて
います．実測値のhigh-Q側に現れるフリンジはSi–O
とO–O相関の和と一致しており，α-石英構造内に
SiO4四面体構造が維持されていることを示唆していま
す（図8）．もちろん部分相関は，構造因子だけでなく
2体分布関数でも出力されますので，従来のように実
測値から計算したG（r）のピークがどの相関であるか
を特徴付けることもできます（図9）．RMC法で推定し
た大規模な構造モデルから単位格子サイズへと縮退さ

せた構造モデル（図10）から計算した重心位置と密度
分布のVolumeデータを図11に，各サイトの平均変位
と標準偏差を表1に示します．Siの変位量は小さく球
形な密度分布となっていますが，Oの変位量は大き
く，ラグビーボール状の密度分布となっていることが
わかります．

図7.　 α-石英の実測（黒実線）と計算（赤実線）の構造因子の比較と残差プロット（緑実線）とRMC法で推定したα-石英の構造モデル図．

図8.　重み付き部分構造因子と実測値の構造因子の比較．

図9.　重み付き部分2体分布関数と実測値の比較．

図10.　 図7に示した構造モデルを単位格子サイズに縮退させた
構造モデル図（赤：O，青：Si）．各原子は半径0.5 Åの球
で示しています．

図11.　 RMCで推定した構造モデルから計算した各サイトの重
心位置と密度分布のVolumeデータ．Si–O間距離2 Å未
満を結合として表記しています．
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4.　終わりに
新しくなったTXSプラグインについて紹介してき

ました．本稿で紹介できなかった解析例は，参考文献
13, 14, 17, 19に詳細に書かれているので参照くださ
い．
今後，TXSプラグインに全散乱データから算出する

材料の密度推定法やRMC法で推定した構造モデルか
ら各原子の平均構造からの変位ヒストグラムや角度ヒ
ストグラムを計算する機能を実装予定です．
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表1.　 RMC後の縮退構造モデルと重心座標から求めた各サイト
の平均変位量δrと標準偏差σ サイト名は図4内の各サイ
トと同一です．

サイト名 平均変位 
Δr（Å）

標準偏差 
σ（Å）

Si0 0.061 0.130

Si1 0.053 0.101

Si2 0.042 0.092

O0 0.108 0.204

O1 0.123 0.184

O2 0.104 0.145

O3 0.111 0.157

O4 0.114 0.179

O5 0.114 0.171


