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There are a wide variety of measurement techniques that produce spectra as output datasets. Existing data analysis 

software and some open-source macros are useful but not sufficient for non-experts to perform peak-fitting analysis and 

interpretation. Therefore, we have investigated analysis method using unsupervised machine learning for 

high-throughput and automated peak deconvolution analysis of spectra without prior knowledge of experimental 

techniques and material databases. In this paper, we will introduce the open-source package called “EMPeaks”, 

including development chronology, specific usage, current issues, and analysis examples. 
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1. はじめに 

X 線光電子分光(XPS)にラマン分光，X 線吸収・発光

分光，電子エネルギー損失分光(EELS)に走査型トンネ

ル分光…と，スペクトルが出力される表面科学の計測

手法には枚挙にいとまがない。機器付属ソフトや汎用

解析マクロが普及してはいるものの，スペクトル解析

には測定対象はもとより装置のクセも含めた深い前

提知識を要し，匠の技と揶揄されることもある。 

 そこで筆者らは機械学習を活用して，前提知識なし

でもスペクトル解析を精度よく，自動的かつ高速で行

える，属人性を低減した解析手法を検討してきた 1-4)。

本稿では，その出口として開発した解析パッケー

ジ”EMPeaks”について，物理的考察と実験データでの

動作検証を担う永村と，アルゴリズム開発とプログラ

ム実装を担う安藤の対話形式で紹介する。 

2. 開発の経緯 

永村：機械学習を援用してスペクトルデータ解析を

やってみたいと考えた発端は，放射光を使った顕微分

光計測で，マッピング計測に伴う大量の XPSスペクト

ルを扱う必要に迫られた時でした。ラボで数時間かけ

てためた数本のスペクトルを解析する分には研究室

秘伝の解析マクロや解析ソフトで十分でしたが…。 

安藤：Materials Genome Initiative(米, 2011)に始まり，日

本でも新学術領域研究，JST イノベーションハブ構築

支援事業(MI2I)，戦略的イノベーション創造プログ

ラムなどを通して，インフォマティクスの知見

を活用した材料研究基盤が急速に整備されてきた

中で，各種データ解析にも機械学習を活用しよう，と

いう流れも強まっていました。 

永村：計測データには，ピーク位置や半値幅は勿論，

成分数も異なる多様な形状のスペクトルが含まれま

す。スペクトルの成分分離は，関数形と成分数を予め
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決め打ちして，非線形最小二乗法を用い，ピーク位置

と半値幅に適当な初期値を設定してカーブフィッ

ティングする，という手順が一般的です。この手順を

実行する解析マクロで自動解析を走らせることも可

能ですが，初期値はえいやっと決めてスタートするの

で，自動解析終了時のデータを確認してみると，局所

解に落ちて殆どのスペクトルがまともにカーブ

フィッティングできていない，という事態もありまし

て…。成分数も適切な初期値もバラバラなスペクトル

が含まれるデータセットに対して「いい塩梅に一括処

理する」には，人工知能でも使わないと厳しいな，と。 

安藤：私は表面・界面の物性理論が専門ですが，固液

界面の分子動力学シミュレーションの結果から化学

反応を起こしている分子を発見する方法など，手間の

かかるデータ解析に機械学習を応用したいと考えて

いました。また，第一原理計算の枠組みでは難しい大

規模計算や材料スクリーニングをサポートするため

の機械学習ポテンシャルも研究・利用しています。こ

のような私の問題意識と，大量のスペクトルデータを

自動解析して，解釈しやすいように情報抽出したい，

という永村さんの興味の方向性は一致していました。 

永村：私自身は分光分析実験が専門で，情報科学は素

人でしたが，走査透過型顕微鏡(STEM)-EELSのスペク

トルイメージングデータに対して，非負値行列因子分

解で解析することで情報抽出できる，という話 5,6)を聴

いて，がぜん機械学習の活用に現実味を感じました。

そこから機械学習の入門本 7-9)で少し勉強して，既に機

械学習を扱っていた安藤さんに相談しました。 

安藤：はい，この相談を受け，どんな課題に対しても

万能な機械学習アルゴリズムやモデルは存在しない

ので(ノーフリーランチ定理)，個別の課題に対して最

適なアルゴリズムを開発するアプローチで研究に着

手しました。インフォマティクスの活用にあたって

は，課題設定と目的の明確化が最も重要です。 

永村：今回の場合は，ノイズがのった実験データに対

して，実用に足る精度を保ちつつ，高速に(=低計算コ

ストで)，XPS内殻スペクトルを成分分離する，という

目的ですね。 

安藤：スペクトル 1本に対して，最適な成分数の推定

も含めて，成分分離解析の精度を徹底的に追及する，

という目的だと，ベイズ推定を使う取り組み 10,11)があ

ります。ただし，計算コストは気にしていない。 

永村：顕微分光では大量のデータや画像データが得ら

れるので，解析と機械学習の相性はよいですね。顕微

鏡の画像処理などは産学問わず AI 活用が進められて

いる印象です。 

3. 利用方法 

永村：それでは，表題のスペクトル解析ソフト

「EMPeaks」について解説していきましょう。 

安藤：我々の提案する解析手法では，スペクトルを確

率密度分布関数のようなものとみなします。確率密度

分布のパラメータを最尤推定する手法の一つに

Expectation-Maximization(EM)アルゴリズムがよく知ら

れていて，ニュートン法のような反復法です。通常の

EM アルゴリズムはイベント列に関する 1 次元データ

しか扱えないために放射光データ解析には計算が重

すぎたため，スペクトルの強度を重みとしたヒストグ

ラム形式のデータを扱うことができる「スペクトル解

析に適した EMアルゴリズム」を考案しました。 

永村：EM アルゴリズムは意外と系を選びますよね。

各成分が Gauss分布だとよいのですが，XPSの成分分

離解析でよく使うような Voigt関数や Doniac-Šunjić関

数の混合分布関数だと計算量が増えてしまったり，収

束が悪くなったり…。 

安藤：そこは，EM アルゴリズムをより一般化して，

多変数関数の最適化問題に用いられる座標降下法を

取り入れた ECM アルゴリズムを適用することでカ

バーできています！現時点でもいくつかの種類の

バックグラウンド処理も可能になっていますよ。ラン

ダムな初期値を与えても安定に動作しますし，初期値

を振って最良のモデルを探すことも容易です。 

永村：アルゴリズムの詳細は表面と真空の過去の解説

記事 1)などをご参照いただくとして，実際に EMPeaks

を使ってみましょう。 

安藤：EMPeaks は R で開発を進めていますが，利用し

やすいように Python でもパッケージ化しています。ソ

フトウェアリポジトリの Python Package Index(PyPI)に

アップロードしていますので，こちら 12)から無料でお

試しいただけます。 

永村：Pythonの環境は人それぞれですが，私はWindows

ユーザーで，ずっと Anaconda を使っていました。た

だ conda と pip のインストールがうっかり混在すると

環境破壊が起きるので，最近は Visual Studio Code(VS 

Code)をエディタとして Jupyter Notebookでコードを書

き，pip でパッケージを入れています。また，各種パッ

ケージの動作に Python のバージョン依存性があるこ

ともあるので，pipenv を使って仮想環境を構築するよ

うにしています。 



 【ここには印刷段階で著者名が入ります。】 XXX 

―3― 

安藤：Anaconda を用いても Navigator 上で仮想環境を

構築できます。Python を単一の環境だけで扱っている

と，別のパッケージを導入した際に対応バージョンの

矛盾が生じるなど，トラブルの原因になります。また，

トラブルで全ての環境が召されてしまうと全て再構

築しなければいけなくなります。ですので，研究プロ

ジェクトごとに仮想環境を構築することをお勧めし

ます。代表的な仮想環境の構築では Anaconda, pipenv, 

venv, Windows Subsystem for Linux 2(WSL2)などが利用

可能です。なお Anaconda は商用利用ライセンスが有

料化されましたので，企業・国立研究所の方はライセ

ンスを購入するか，Miniconda をご利用下さい。 

永村：ではコマンドラインを見ていきましょう。仮想

環境内で Python のバージョンを指定して実行し，

EMPeaks をインストールします(Fig.1)。以前，職場の

ネット環境で pip(pipenv) install EMPeaks を試したらプ

ロキシエラーではじかれましたが(笑)。 

安藤：回避方法は色々あると思いますが，PyPI から

EMPeaks ライブラリをダウンロードして，オフライン

でインストールする手がありますね。例えば，「ファ

イルをダウンロード」の Source Distribution にある圧縮

ファイルをダウンロードして解凍し，PC のモジュー

ル置き場に移してもらって，Jupyter Notebook からモ

ジュール置き場のフルパスを指定して読み込むとか

(Fig.2の 1 つめのセル)。また，ダウンロードしたファ

イルから pipでインストールすることもできます。 

永村：作業フォルダー(モジュール置き場と同じ場所だ

と安全)に Notebook ファイルと解析したいスペクトル

データが記録されているファイル(Au4f.dat)をおきま

す。1 行目にヘッダーがついていて，1 列目に昇順で

エネルギー，2列目に強度(カウント数)が記録されてい

るスペクトル 1 本の情報が含まれるデータ(Fig.3(a))を

読み出し，Gaussianでフィッティングしてみます。 

安藤：チュートリアルサイト 13)にあるサンプル

Notebook のうち，実測データのフィッティングに関す

 
 

Fig.1. (color online) Schematic image of the terminal 

window in VS Code at the first step. 

 

 

Fig.2. (color online) Schematic image of the program 

window at the fitting calculation using Gaussian. 

 
Fig.3. Input data for EMPeaks. (a) shows the contents of 

the “Au4f.dat” and (b) of the “Raman.dat”. 
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る部分を抜粋して実行していきます。 

永村： コマンドラインを示す図の文字が小さいのは

ご容赦下さい。サンプル Notebook から内容を確認でき

ます。Fig.2 の 2 つめのセルで必要なパッケージを入

れ，3 つ目のセルでデータを読み込み，成分数を決め

打ちで入力します。バックグラウンド処理については

後述しますが，ここではさしあたりバックグラウンド

を幅が大きな 1つの Gaussian とみなしましょう。Fig.2

では成分数は K=3と設定して計算を進めています。 

安藤：成分数を推定するアルゴリズムについても検討

しています 14)。 

永村：局所解へのトラップを避けるため，初期パラ

メータを何種類か適当にサンプリングしてから，得ら

れた最適なモデルをプロットします。4 つ目のセルを

実行すると無事にフィッティングができて，各ピーク

成分のパラメータ(ピーク値，分散，強度など)の結果

が出力されます。Au 4fと言いつつ，2 つのピーク(4f7/2

と 4f5/2)の強度比(3:4 になるはず)やスピン軌道相互作

用で決まる分裂幅などは考慮せず，独立した 2 つの

ピーク成分として扱っていることはご容赦下さい…。 

安藤：ECM アルゴリズムを使った Gaussian 以外の関

数形でのフィッティングも全く同様にできます。

EMPeaks では Lorentzian ， Pseudo Voigt 関数と

Doniach-Šunjić関数を用意しています。 

永村：Igor Proや OriginPro などを使って後でグラフ化

できるようにフィッティング結果を csv データで保存

する，元データのエネルギーが昇順になっていない場

合に対応する，1 つのデータファイルに複数本のスペ

クトルの情報が含まれている場合に対応する，といっ

た機能を含むチュートリアルファイルはこちら 13,14)に

ありますので，ご参照ください。 

安藤：そもそもの動機が大量のスペクトルを含むデー

タセットの自動フィッティングですもんね。 

永村：そうなんです。上記のチュートリアルファイル

では，私が使っていた顕微 XPS装置の出力形式に合わ

せて，ヘッダーやインデックスは無しで，1 行目にエ

ネルギー，n行目に n-1本目のスペクトルの強度(カウ

ント数)，というデータファイルを読み込む形式になっ

ています。お手持ちのデータセットに合うようにカス

タマイズしていただく必要はあります。 

安藤：放射光顕微 XPS のデータを EMPeaks で解析し

て，結合エネルギーのピークシフトをマッピングした

例が Fig.4 ですね。 

永村：これは EMPeaksありきの解析結果でした。数百

～数千本のスペクトルデータが含まれていますから。 

安藤：EMPeaks の ver 2.1 からは，一定値，線形，単調

増加な折れ線状，の 3 種類の関数形でバックグラウン

ド処理と上記のピークフィッティングを同時に実施

できるようになっています。 

永村：バックグラウンド処理については私も熱望して

いました！ 

安藤：1 列目に昇順でエネルギー値，2 列目に強度(カ

ウント数)が記録されているデータ(Raman.dat)のスペ

クトルを Lorentzian でフィッティングした時の実行画

面が Fig. 5です。4つ目のセルで lmm (Lorenzian Mixture 

Modelという意味)という関数を定義するところで，引

数として，成分数の K に加えて background でバックグ

ラウンド関数を指定します。一定値の場合は

「 background=”uniform” 」， 線 形 の 場 合 は

「background=”linear”」，折れ線状の場合は全エネルギー

領域における折れ線の分割数を n 個にしたい場合

「k_ramp=n-2, background=”ramp_sum”」として下さい。

ただし現状，折れ線モデルは単調増加に限ります。 

 
 

Fig.4. (color online) Examples of analysis results in 

scanning photoelectron microscopy (SPEM) using 

EMPeaks14-16). (a) Typical XPS spectrum of Mo 3d and S 

2s core levels at MoS2 atomic layer sheets. (b,c) Optical 

microscope images of (b) a monolayer MoS2 flake with 

Nb doped edge15) and (c) an all 2D heterostructure tunnel 

field-effect transistor composed of MoS2, WSe2, and 

hexagonal BN atomic layer flakes14,16). (d,e) 

Photoelectron peak-position mapping images of Mo 3d5/2 

obtained by SPEM and analyzed by EMPeaks. Dot-lines 

are inserted to recognize the domains. 
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永村：Fig. 2 や Fig. 5 の計算は私のノート PC (CPU:  

Intel(R) Core(TM) i7, 2.1 GHz, メモリ: 16 GB)で実行し

ています。1 本のスペクトルに対する計算にかかった

時間は，Fig. 2 の Gaussian で 2.2 秒，Fig. 5 の Lorentzian

で 42.1秒となっています。1万本のスペクトルを処理

する場合，Gaussian だと 1 本あたり 2 秒として，2 万

秒で 5時間半程度。マッピング計測にかかる時間と同

程度なので，実験しながら解析して，その結果をふま

えて次の測定を…というサイクルが可能になります。

なにより，局所解に落ちる心配をせず計算を任せて，

他の作業をしたり休憩できる，というメリットは非常

に大きいです。実験中は解析のことばかり考えている

わけにはいかないので。 

安藤：Lorentzianだとこの 20倍かかっているので，こ

のままだとリアルタイム解析は難しそうです。ただ，

最近は放射光施設で扱う実験データが膨大化してい

るので，データの圧縮，管理，解析を補助するデータ

センターを整備する動きが加速しています。実装言語

の変更でもかなり高速化が可能ですし，解析処理の並

列計算も実施しやすくなると期待しています。 

永村：Python はライブラリが充実していて初心者に優

しいのですが，実行速度が遅いと聞きますね。将来的

には EMPeaksを放射光施設の PCに標準解析ツールと

して組み込む野望も！？ 

安藤：XPS に限らず X 線吸収分光法や蛍光 X 線分光

法など様々なスペクトル解析に活用できるポテン

シャルはありますし，放射光実験の進め方を変えられ

るのではないかと期待しています。 

永村：実際に我々の研究室では，顕微ラマン分光の

データ解析に活用して，原子層材料の層数判定やキャ

リア密度分布評価に活用しています。あと，EMPeaks

はスペクトルに限らず分布関数が出力されるタイプ

のデータ解析に適用可能なので，反射高速電子回折

(RHEED)の画像を輝度ヒストグラムにして，横軸輝

度，縦軸ピクセル数の分布関数をピークフィッティン

グして特徴を可視化する，という取り組みも行ってい

ます。「スペクトルや分布関数は手元にデータとして

沢山あるけど細かい解析が面倒で塩漬けされている」

という方は，是非 EMPeaks を試してみて欲しいです。 

 

4. 現状における課題 

安藤：EMPeaksの利用法を紹介してきましたが，まだ

色々と課題があることは事実です。 

永村：XPSを日頃から扱っていると，バックグラウン

ドとして Shirley 法や Tougaard 法を使うことも多いの

ですが，これらを EMPeaks で扱うのは難しいですか？ 

安藤：はい，テクニカルに難しいというのが正直なと

ころです。その代わりに，シグモイド型のステップ関

数や長周期のバックグラウンドに対するモデリング

を開発中です。 

永村：それから，ピーク成分の関数に関しても，

Pseudo-Voigt関数ではなくてVoigt関数を使う人が多い

のかなと思います。ただ，こちらも計算量が膨大に

なってしまうんですよね？ 

安藤：Lorenzian の分散を決め打ちしておけば計算量を

 
 

Fig.5. (color online) Schematic image of the program 

window at the fitting calculation using Lorentzian. 
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減らせるので，実装できる可能性はあるかなと。 

永村：そこは粒子寿命のパラメータで試料によって決

まるので，決め打ちでもいいかなという気はします。

ただ，データ解析の属人性低減という観点では前提知

識を要するパラメータを入力させるのは微妙ですが。 

安藤：属人性低減の試みに関して，やはり成分数も自

動で推定してほしいという声は多くいただいていま

す。計算コストの低さはキープしつつ，スパースモデ

リングによる成分数推定のアルゴリズムも検討して

論文化したばかりです 14)。今後 EMPeaks の方でも実装

できたらと考えています。 

永村：最後に最も悩ましい課題ですが，デバッグ・メ

ンテナンス・技術相談に人員と時間をを割くのがなか

なか難しい。研究者としての仕事は，アルゴリズム自

体の開発や，アルゴリズムの新しい応用例の発見，と

いったテーマで論文化できるところまで。せっかく有

益なパッケージを開発しても，普及させるための作業

はなかなか評価されませんからね…。 

安藤：このパッケージがデータ解析に必須となる研究

テーマで予算化できれば，システム開発業者に外注す

るのもよいかと。また，現状オープンソースですので，

企業さんも含めてユーザーが増えていけば，コンソー

シアム化して，共同管理や修正パッケージ・拡張パッ

ケージの共有を行っていく方向性もあると思います。 

 

5. まとめ 

 本稿では，機械学習を活用してスペクトルのピーク

フィッティング処理を行うパッケージ”EMPeaks”につ

いて紹介した。これは著者らがイメージング計測など

で得られるスペクトルビッグデータからの効率的な

情報抽出の必要性に駆られて開発を進めているもの

であり，解析処理の自動化，高精度化(局所解への落ち

にくさ) ，計算コストの低減，属人性の低減，といっ

た解析処理一般における課題解決に挑むものである。 

 便利なツールとして AI 技術が急速に普及し，デー

タ解析にも多種多様なアプローチが日々台頭してお

り，ここ数年はさながら群雄割拠の AI 活用戦国時代

である。先端計測もその流れにのって，計測・解析の

超効率化が進み，データから研究者が見逃していた重

要な知見を AIが導き出す未来が期待される。 
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