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解 説
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概要
電気自動車などの性能向上のため，リチウムイオン電池の急速充電・高出力といった高レート

特性の向上が強く求められている．高レートでの使用条件下で十分なパフォーマンスが達成で
きない原因一つとして，充放電中に化学反応が不均一に進むことが挙げられる．このような充放
電時の不均一な化学反応を，2次元 X線吸収スペクトル法により視覚化する試がある．この解
説では，近年我々が取り組んでいる非負値行列因子分解（Non-negative Matrix Factorization

（NMF））による 2次元 X線吸収スペクトルデータ解析を紹介する．本手法により，従来手法
とは異なる吸収スペクトルの差異に基づく化学反応の不均一性の検出ができる．しかしながら，
NMFで抽出したスペクトルの特徴が，我々に解釈可能な物理的特徴量と一致しているかどう
かという問題に直面する．これは，データ駆動科学の多くの事例で直面している共通の問題で
ある．我々は，NMFにより分解したスペクトルベイズ分光を適用することにより，我々が解
釈可能な物理的特徴量に変換することで，この問題の解決を試みる．

1. は じ め に

生命科学や材料科学など様々な研究分野において，
革新的なイメージング技術が開発され，広領域・高解像
度の巨大データが取得されるようになった．様々な分
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野で，計測技術の進歩で巨大化したデータを如何に解
析するかという問題に直面している．これら異分野で
のイメージングデータは，その生成過程を数理モデル
化すると，その多くが共通した数理構造を有している．
システムとしての同型性があれば，同一の解析手法が
適用可能である．これまで本解説の第一著者は，神経
科学の研究を中心として，非負値行列因子分解（Non-

negative Matrix Factorization（NMF））と呼ばれる
手法1)を用いて，脳の多細胞カルシウムイメージング
データより神経細胞の自動検出を行ってきた2)．新学
術領域研究「スパースモデリングの深化と高次元デー
タ駆動科学の創成」に参加する機会を得て，神経科学
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以外の同型で重要な問題を知ることができた．リチウ
ムイオン電池は，樹状突起の等価回路モデルと同型の
Newmanモデルで記述することができ3)，その充放電
過程の 2次元X線吸収スペクトル法（two-dimensional

X-ray absorption spectroscopy（2D-XAS））により，
細胞膜電流に対応するリチウムイオンの固相–液相界面
での移動を測定することができる4)．このような同型
性を背景に，我々はリチウムイオン電池の充電過程で
の 2D-XAS データに NMF を適用することを試みて
いる．
電気自動車などでは，電池の急速充電・高出力といっ

た高レート特性の向上が強く求められている5～8)．高
レートでの使用条件下で十分なパフォーマンスが達成
できない原因6～8)の一つとして，充放電中に化学反応
が不均一に進むことが挙げられる9～11)．このような充
放電時のリチウムイオン電池の不均一な化学反応を，
2D-XASにより視覚化する試みがある（図 1(A)）．中
村らは，リチウム二次電池正極材料である LixCoO2の
リチウム量 xを，二次元の各点で測定した X線吸収ス
ペクトルよりそのピークトップエネルギー（吸収強度
が最大となる光子エネルギー）とリチウム量 xの相関
関係からリチウム量 xを推定し，リチウム量 xのマッ
プを求めて，化学反応の不均一性を視覚化した4)．X

線吸収スペクトルは，リチウム量 x以外にも，後述す
るようにそのプレエッジ構造は電子状態が反映される
など，様々な物理的情報が潜んでいる12～16)．したがっ
て，2D-XASデータから，リチウム量 x以外にも様々
な物理的特徴量のマップを作成することが可能なはず
である．充放電過程での様々な物理的特徴量の空間分
布（オペランド計測の場合は時空間分布）を求め，そ
れを支配する物理過程が理解できれば，高レート特性
が優れた電池の設計指針が得られるはずである．この
ような背景のもと，我々は 2D-XASデータにNMFを
適用し，リチウム量 x以外の物理的特徴量の不均一性
の検出を試みている17)．
NMF では，非負値のデータが格納されたデータ行

列 V を，V と比べてランクが低い 2 つの非負値因子
行列に分解するものである1)．

V = WHT . (1)

データ行列 V が高次元であるのに対して，これら因
子行列W とH のランクが十分低い場合，これら未知
の行列が低次元に制限されるため，統計的手法でこれ
ら因子行列を決定することが可能である．さらに，因
子行列に非負性の制約を課すことにより，因子行列の
不定性を低減することができる．例えば，要素数が N

個のベクトルを考えると，正負の符号の組み合わせが
2N 個あるので，非負の制約により探索空間が 1/2N に
低減する．N = 2 の場合，探索空間が 1/4 すなわち
第一象限だけを探索すれば良いことになる．これによ
り実用的なアルゴリズムを構築でき，次元の削減，潜
在変数の抽出，クラスタリングが達成できる．
したがって，2D-XAS データに NMF を適用して，

低ランクの因子行列に分解する次元削減により，潜在
変数の抽出すなわち特徴抽出ができ，クラスタリング
すなわち特徴の空間分布を得ることができる．これに
より，リチウム量 xのマップとは異なる基準の化学反
応の不均一性が検出できる．
しかしながら，このような機械学習手法でデータか

ら抽出した特徴が，我々に解釈可能な物理的特徴量と
一致しているかどうかという問題に直面する．これは，
データ駆動科学の多くの事例で直面している共通の問
題である．我々は，NMFにより分解したX線吸収スペ
クトルにベイズ分光を適用することにより18～20)，我々
が解釈可能な物理的特徴量の抽出することで，この問
題を解決しようとしている．
本解説では，近年我々が取り組んでいる NMFとベ

イズ分光法を組み合わせた 2D-XASデータ解析を紹介
する．本解説で示す結果は谷本ら（2021）より引用し
たものである17)．

2. 多細胞カルシウムイメージングと 2D-XASの
生成モデルと共通した問題点

これまで本解説の第一著者の研究室では，NMF を
用いて脳の多細胞カルシウムイメージングデータより
神経細胞の自動検出を実現した2, 21)．K 個の細胞活動
を測定した F ピクセル N フレームの動画データを考
える．各フレーム（時刻）の二次元画像を一次元ベクト
ルに変換し，F 行N 列の二次元行列 V を得る（図 2）．
この行列 V が以下の因子行列に分解できるものと仮定
する．

V = WHT + wbh
T
b + S. (2)

各細胞の形状を表現する列ベクトルからなる非負値
行列W（F 行K 列）と各細胞の蛍光強度時系列を表現
する列ベクトルからなる非負値行列 H（N 行 K 列），
バックグラウンド蛍光の空間構造と時間変化を表す非
負値ベクトル wb（F 行 1列）と hb（N 行 1列），観測
ノイズの行列 S（F 行N 列）からなる（図 2(A)(B)）．
バックグラウンド要素 wb と hb を (2)式のように分

けず，行列W と H に含めた場合，(1)式と同じであ
る．(2) 式のようにバックグラウンドを特別扱いする
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図 1 モデル複合電極の LixCoO2のCo K端X線吸収スペクトルの 2D-XASデータ．このデータは，550×1,530
ピクセル（約 1,100×3,060μmの領域に対応）の 100フレーム（7,700–7,740 eVのエネルギーに対応）から
なる．(A)充電電流密度 12mAcm−2 のデータから求めたピークトップエネルギーのマップ． 上挿入図：
モデル電極と 2D-XASの観察領域の概略図．(B)左パネル：ピークトップエネルギーのマップ．中央のパ
ネル：左側のパネルの各番号の位置の X線吸収スペクトル．右パネル：標準標本 Li0.5CoO2 の X線吸収
スペクトル．スケールバーは 600μm．谷本ら17)から引用．

理由は，イメージング特有の問題に起因する．個々の
細胞は画面の極一部にしか存在せず，各細胞の蛍光強
度変化に比べてバックグラウンド平均蛍光強度が高い．
したがって，バックグラウンドを特別扱いしないと，
NMF はバックグラウンド成分のみを抽出し，細胞検

出器として動作しない．そこで我々は，バックグラウ
ンド蛍光は細胞蛍光と比べてゆっくりと変化するとい
う前提のもと，hb = [1, · · · , 1]T に固定するバックグ
ラウンド拘束を導入した．この拘束により，イメージ
ングデータからバックグラウンド成分の分離に成功し，
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図 2 多細胞カルシウムイメージングデータの生成モデルと NMFによる細胞信号分離の概念図．(A)生成モデ
ル：細胞の形状を表現する行列W と活動系列を表現する行列 H の積と，バックグラウンド蛍光の空間構
造と時間変化を表現した wb と hb の積と観測ノイズの和からなる．(B) NMFによる細胞信号分離の概念
図．青西ら21)から引用．

NMFは細胞検出器として動作することができた2, 21)．
2D-XASデータは，二次元の各点で測定したX線吸

収スペクトルから成る 3次元データであり，N フレー
ム（N 点の光子エネルギー）の 2 次元 F ピクセル画
像で構成される．ここで，各フレームでの 2次元画像
を 1 次元列ベクトルに変形し，行方向に N フレーム
並べることにより，行列 V0 を作る（図 3）．
志賀らは，走査透過型電子顕微鏡を用いて構成物質

とその空間分布が明確な標準試料から得たスペクトル
データに対して，NMF を適用した．そして，構成物
質の分類とその空間分布の推定が可能であることを示
した22, 23)．また，走査透過型電子顕微鏡やラマン計測

を用いてリチュームイオン電池材料から得たスペクト
ルデータに対して，この NMFによる解析が行われて
いる24～26)．これらの先行研究と比較して，ここで取り
扱う 2D-XASデータは同一化合物の反応不均一性を捉
えたものであり，共通のバックグラウンド成分があり，
ピクセルごとのスペクトルの変化がとても小さい（図
1(B)）．したがって，上述の多細胞カルシウムイメー
ジングデータの場合と同様に，バックグラウンドを特
別扱いをする工夫がないと，NMF はバックグラウン
ド成分のみを抽出し，化学反応の不均一性を捉えるこ
とができない．そこで我々は，標準試料 Li0.5CoO2 の
X線吸収スペクトルを基準スペクトルとして，各点の
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図 3 2D-XASデータの生成モデルと NMFによる不均一性検出の概念図．(A)生成モデル： 各ドメインの形状
を表現する列ベクトルからなる非負値行列W と各ドメインの差分スペクトルの特徴を表現する列ベクトル
からなる符号付き行列H の積と観測ノイズ S の和からなる．(B) NMFによる反応不均一性検出の概念図．

スペクトルからこの基準スペクトルを差し引き，差分
スペクトルを求めることにより，各点のスペクトルの
違いを強調した行列 V を作成する．

V = V0 − 1Fb
T . (3)

ただし，1F は要素が全て 1で満たされた要素数 F の
列ベクトルであり，bは標準試料 Li0.5CoO2 のX線吸
収スペクトルからなる列ベクトルである．この操作に
より，違いが強調されるが非負性が失われる．この行
列 V が以下の因子行列に分解できるものと仮定する．

V = WHT + S. (4)

各ドメインの形状を表現する列ベクトルからなる非
負値行列W（F 行K 列）と各ドメインの差分スペクト
ルの特徴を表現する列ベクトルからなる符号付き行列

H（K 行N 列），観測ノイズの行列 S（F 行N 列）か
らなる（図 3(A)(B)）．ここでは差分スペクトルを取り
扱うため，片側の因子行列 H に非負性の制約はない．

3. アルゴリズム

我々は，(4)式に定義する生成モデルに基づき，片側
の因子行列H に非負性の制約を課さず，もう片側の因
子行列W は非負性と直交性を課した片側ONMF（Or-

thognal Non-negative Matrix Factrization）を導入
した．片側ONMFの更新則は，木村らのHierarchical

Alternating Least Squares（HALS）を一部変更した
ものを用いた27)．以下に HALSの概略を述べる．
Alternating Least Squares（ALS）では因子行列W

全体の更新とH全体の更新を交互に行うのに対して28)，
HALSではW とH の交互の更新を行列全体で行うの
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ではなく，各列ベクトルを順番に更新する．ALSでは
逆行列計算が必要であるが，HALSでは逆行列計算を
必要としない．W と H の k 番目の列ベクトル wk と
hk の更新則を導出するため，以下のコスト関数を導入
する．

Jk = |V (k) − wkh
T
k |2 + λkW

(k)Twk, (5)

ここで，V (k) = V −∑K

j( �=k)
wjh

T
j であり，W

(k) =∑K

j( �=k)
wj である．このコスト関数の第 1項はデータ

との一致度を表す二乗誤差である．第 2項は，ラグラ
ンジュ未定乗数法に従い，W の各列ベクトルの直交性
に関する束縛条件W (k)Twk = 0 を二乗誤差に線形結
合したものである．λk はラグランジュ乗数である．こ
の束縛条件と非負性により，相互の重なりがほぼない
ドメインパターンがW に獲得される．(5)式の最小点
とW に対する非負性の制約より，以下の wk と hk の
更新則が求まる．

wk ← �V (k)hk − W (k)TV (k)hk

W (k)TW (k)
W (k)�+

hk ← V (k)wk. (6)

ここで，wk と hk の大きさが不定であるため，更新
則に正規化 wk ← wk

||wk|| を追加する．HALS ではW

と H の交互の更新において，各 k ∈ {1, · · · ,K}に対
して上記更新則を順番に実行する．ラグランジュ乗数
λk は，wk の直交性より上記 wk の更新則の第 2項に
あるように定めることができる．詳細は谷本ら17)を参
照されたい．

4. NMFによるドメインの検出

基準スペクトルとの差分により各点のスペクトルの
違いを強調した後，片側 ONMFを適用して，モデル
複合電極の 2D-XASデータから差分スペクトルの特徴
抽出と，その特徴を共有する部分領域すなわちドメイ
ンの検出を行った．本稿では，電流密度 12mAcm−2

で 4.2V まで充電したモデル電極の 2D-XAS データ
（図 1(A)）を解析した例を示す．数値計算時間を短縮
するため，図 1(A)の赤い正方形で囲んだ領域を解析
した．
最初に，因子行列のランク K を，Bi-cross valida-

tionによって決定した．Bi-cross validationは特異値
分解やNMFなどの広い行列分解の問題に適用できる．
図 4(A) は，7 ≤ K ≤ 11 で Bi-cross validation er-

ror がどのように変化するかを示している．Bi-cross

validation errorは，K = 10で最小となった．
次に，因子行列のランクを 10 (K = 10) に設定し

た場合に，片側 ONMF により 2D-XAS データを分
解することにより抽出したスペクトルの特徴と，その
特徴を共有するドメインを示す．図 4(B)の B1∼B10
は，分解した因子行列W の各列ベクトルを 2次元に再
形成して求めたドメインパターンである．図 4(C) の
B1∼B10 は，因子行列 H の各列ベクトルを示したも
のでなく，基準スペクトルとの差分を求める前の原ス
ペクトルデータ V0 を用いて，V T

0 W を計算して求め
た各ドメインの吸収スペクトルを示す．W に対する直
交制約と正則化のため，W の各列ベクトルは正規直交
系をほぼ成し，因子行列H は V TW とほぼ一致する．
したがって，因子行列 H で獲得した特徴は，W の各
列ベクトル（各ドメインの空間パターン）を重みとし
た差分スペクトル V の空間平均に対応する．この差分
スペクトルをそのまま図示しても，その解釈は困難で
ある．原スペクトルデータ V0 との対応を明確にする
ため，V T

0 W によりドメインごとの空間平均の吸収ス
ペクトルを求めて，図 4(C)に示した．
中村らは 2D-XASデータの各ピクセルの X線吸収

スペクトルのピークトップエネルギーからモデル複合
電極の LixCoO2 のリチウム量 xのマップを求めた4)．
ここでは，リチウム量 xのマップと片側ONMFで求め
たドメインの整合性を示す．ピークトップエネルギー
とリチウム量 xは，ほぼ 1対 1の相関関係にあるため，
リチウム量マップと片側 ONMFのドメインパターン
を比較する代わりに，ピークトップエネルギーのマッ
プとドメインパターンを比較することにする．
図 5(A)は，ピークトップエネルギーのマップを示

している．図 5(B)の D1，D2と D3は，ピークトッ
プエネルギーのマップを閾値 E1 以上，閾値 E1 と E2

の間，閾値 E2 以下の 3つの領域に分けたものである．
図 5(B)の B8，B5および B3は，D1，D2および D3

と最も相関が高い片側 ONMF のドメインを選抜した
ものである（表 1）．ここで，これらの相関を最大化す
る閾値は，E1 = 7,730.18 eV，E2 = 7,729.79 eV と
なった．この条件での B8 と D1，B5 と D2，および
B3と D3の相関係数は，0.61，0.34，0.59である．
B8のピークトップエネルギーは 7,730.38 eVであり，

E1 = 7,730.18 eVよりも高かった．B3のピークトッ
プエネルギーは 7,729.65 eVであり，E2 = 7,729.79 eV

未満であった．さらに，B5のピークトップエネルギー
は 7,729.79 eVであり，閾値 E1 と E2 の間にあった．
したがって，片側ONMFによって抽出されたドメイン
が持つ吸収スペクトルのピークトップエネルギーは，上
中下と分離するための閾値 E1 と E2 と相関していた．
ピークトップエネルギーとリチウム量は 1対 1の相関
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図 4 片側 ONMFによる電池モデル電極の 2D-XASデータからのドメインとスペクトルの抽出．(A)ランクK

(7 ≤ K ≤ 11)と Bi-cross-validation errorの関係．(B)片側 ONMFによって検出された 10個のドメイ
ン B1∼B10．スケールバーは 600μm．(C)ドメイン B1∼B10の吸収スペクトル．谷本ら17)から引用．
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図 5 片側 ONMFで得たドメインとピークトップエネルギーマップの比較．(A)電池モデル電極のピークトップ
エネルギーマップ．(B) D1，D2，D3：ピークトップエネルギーを閾値 E1 と E2 で上中下の 3つに分けて
得た部分領域．E1 = 7,730.18 eV，E2 = 7,729.79 eV．B8，B5，B3：D1，D2，D3それぞれと最も相関
が高い片側 ONMFの 3つのドメイン．スケールバーは 600μm．谷本ら17)から引用．

関係あるので，片側ONMFによって抽出した B8，B5
および B3は，リチウム量 xの違いを表現している．

5. ベイズ分光の適用

次に，NMFにより分解した X線吸収スペクトルに
ベイズ分光を適用し，我々が解釈可能な物理的特徴量
の抽出を行う．ベイズ分光法では，光子エネルギーの
関数である以下のスペクトルのモデルを回帰させる問
題を考える．

FL(E;θ) := S(E;θS) +
L∑

k=1

Gk(E;θk), (7)

ここで，S(E;θS)を以下のように定義する．

S(E;θS) := H

[
1

2
+

1

π
arctan

(
E − E0

Γ/2

)]

+V(E;A,EWL, ω, η), (8)

(8) 式の第 1 項は連続帯と呼ばれる arctangent 形
状のステップ構造であり15)，吸収端の遷移エネルギー
E0，拡大係数 Γ と強度 H のパラメータを持つ．(8)

式の第 2項はホワイトラインと呼ばれる最大吸収強度
を示すピークトップエネルギーの成分であり29)，積分
強度 A，スペクトル幅 ω，遷移エネルギー EWL，ロー
レンツとガウス形状の混合率 η のパラメータをもつ
擬似フォークト関数で表す．また，(7)式の Gk(E;θk)

(k = 1, · · · , L)はガウス形状であり，その他のプレエッ
ジ構造などのピーク構造を表す．こららのパラメータ
をベイズ推定の枠組みで定める．詳細は谷本ら17)を参
照されたい．
ピークトップエネルギーの値で分けた 3 つの領域

D1，D2と D3（図 5(B)）に最も相関した B8，B5と
B3（図 5(B)）に着目する．図 6に色塗りした領域で
示したスペクトルは，片側 ONMFで得た B8，B3と
B5の X線吸収スペクトルである．ベイズ分光法を用
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表 1 片側 ONMFで得た 10個のドメインとピークトップエネルギーの値で分けた 3つの領域 D1，D2，D3の
相関行列

B1 B2 B3 B4 B5 B6 B7 B8 B9 B10

D1 0.21 0.51 0.03 0.08 0.09 0.05 0.38 0.61 0.21 0.10

D2 0.10 0.26 0.12 0.12 0.34 0.18 0.14 0.15 0.17 0.25

D3 0.08 0.07 0.59 0.31 0.38 0.45 0.06 0.05 0.28 0.40

行列の各要素は図 4(B)の B1∼B10と図 5の D1∼D3の相互相関を示す．

図 6 ベイズ分光法でドメインB8，B5，B3のX線吸収
スペクトルを分解した結果．色塗りした領域と太
い実線で示したスペクトルは，B8，B5，B3のX

線吸収スペクトルとそれらの回帰曲線 FL̂(E;θ)

である．破線はホワイトラインとステップ構造の
成分S(E;θS)，細い実線はガウス形状Gk(E;θk)

を示す．谷本ら17)から引用．

いて，これらスペクトルをホワイトラインとステップ
構造のスペクトル成分 S(E;θS)（図中の破線）と，複
数のピーク構造 Gk(E;θk) (k = 1, · · · , L)（図中の細
い実線）に分解した．ベイズ自由エネルギーより，B8，
B5と B3のピークの数をそれぞれ，L = 14，12，14

とモデル選択できた．これらのスペクトル成分の和で
ある回帰曲線を図中の太い実線で示す．正規化してい
る元のスペクトル（色塗り領域）と回帰曲線（太い実
線）の平均二乗偏差（RMSD）は，1.1 − 2.0 × 10−3

図 7 ホワイトラインとステップ構造の詳細とプレエッ
ジ構造の詳細．(a) 破線はホワイトラインとス
テップ構造の成分 S(E;θS)，実線はプレエッジ
構造を構成する 3つのガウス形状（(b)に示す）
を除外した回帰曲線を示す．(b) プレエッジ構
造を構成する 3つのガウス形状．谷本ら17)から
引用．

の範囲にあるため，回帰曲線は元のスペクトルを十分
に説明できている．
以下では図 6の挿入図に示すプレエッジ構造（ホワ

イトラインの低エネルギー側）とホワイトラインとス
テップ構造に注目する（図 7）．
図 7(a)の破線の曲線は，ホワイトラインとステップ

構造を示している．図 7(a)の縦の破線は，最大事後確
率推定で求めたホワイトラインの遷移エネルギー EWL

の値である．これらの事後確率分布は鋭く，相互の重
なりが少ないため，光子エネルギーが高いほうから遷
移エネルギーが B8，B5と B3の順に並んでいること
を支持している．したがって，前述の B8，B5 と B3

の間のピークトップエネルギーの違いを統計的に示し
たことになり，これらのスペクトルはリチウム量の違
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いを表現していることを示唆する．
図 7(b) には，B8，B5，B3 それぞれのプレエッジ

構造を構成する 3 つのガウス形状を示す．図 7(a) の
実線は，これらプレエッジ構造を構成する 3つのガウ
ス形状を除外した回帰曲線を示している．ホワイトラ
イン成分を除き，その他の成分には目立った違いがな
いことが分かる．これに対して，図 7(b)においては，
プレエッジ構造を構成する第 1 成分 G1 には目立った
違いが確認できないが，第 2成分 G2 と第 3成分 G3 に
は顕著な違いが確認できる．
LixCoO2 において，Co原子は酸素原子の八面体配

位の結晶場に位置している30)．図 7(b)の第 1成分 G1
は，Co-3d t2 g 状態への遷移によりもたらされるピー
ク成分と見なされる30～32)．ただし，第 1成分 G1 に顕
著な変化がないため，B3，B5，B8におけるこの遷移
での遷移エネルギーは，有意な違いを示していないこ
とが示唆される．
一方，第 2成分 G2 と第 3成分 G3 は，Co-3d t2 g の

高エネルギー側で分解された成分であり，これらには
顕著な違いが確認できる．Co-3d eg 状態と酸素 2p軌
道の間に混成軌道があることが報告されている32)．こ
のような混成軌道の違いが第 2成分 G2 と第 3成分 G3
の顕著な変化として現れていることが考えられる．

6. まとめと議論

リチウムイオン電池のモデル複合電極で測定された
2D-XASデータから，標準試料 Li0.5CoO2 の X線吸
収スペクトルを基準スペクトルとして差し引き，差分
スペクトルを求めることにより各点のスペクトルの違
いを強調した．この差分スペクトルに片側 ONMFを
適用することにより，差分スペクトルの特徴抽出とそ
の特徴を共有する部分領域すなわちドメインの検出を
行った．因子行列 W に対する直交制約と正規化のた
め，W の各列ベクトルは正規直交系をほぼ成し，因子
行列 H は V TW とほぼ一致する．しかし，この獲得
した特徴をそのまま解釈するのは困難である．原スペ
クトルデータ V0 との対応を明確にするため，W の直
交性に基づき V T

0 W によりドメインごとの空間平均の
吸収スペクトルを算出した．これにより，リチウム量
のマップとは異なる吸収スペクトルの差異に基づく化
学反応の不均一性の検出を達成できた．
しかしながら，このように直交性の導入により獲得

した特徴は原スペクトルデータとの対応が明確になっ
ているが，我々に解釈可能な物理的特徴量に変換する
必要がある．我々は，片側ONMFで得た各ドメインで
の吸収スペクトルにベイズ分光を適用してピーク成分

に分解することで，各ドメインでの吸収スペクトルの
差異をもたらす物理過程は何か，具体的にはプレエッ
ジ構造のピーク成分より電子状態に差異があることを
類推することができた．したがって，ここで紹介した
方法は，電気化学反応の不均一性を支配する物理的要
因をよりよく理解するのに役立つことが期待される．
このようなNMFによる次元削減を行うのではなく，

2D-XASの全点のX線吸収スペクトルに対して，各点
ごとのベイズ分光を実施したほうが良いのではないか，
という指摘を受けることがある．我々も当初は，この
ような力業の解析を予定していた．しかし，レプリカ
交換モンテカルロ法を用いるベイズ分光の計算は非常
に重く，計算機や解析する人間のリソースを考えると
現実的ではない．また，2D-XASの 1点のスペクトル
データはノイジーであり，ベイズ分光を各点に適用す
るのは難しい．しかしながら，NMF による次元削減
により，多くの情報を失っている可能性は高い．現時
点において，各点ごとのベイズ分光による解析は困難
ではあるが，今後何らかの手段で実現する必要がある．
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