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１．はじめに
　X 線は高い透過力を有することから、物体の内部を
非破壊で可視化するプローブとして用いられてきた。
医療診断、空港における X 線写真はその代表的な例
である。X 線は高い透過力に加え、オングストローム
程の波長をもった光（電磁波）としての性質も有し、原
理的に高い空間分解能を備えた顕微鏡を構築すること
が可能である。レイリー基準によれば光学顕微鏡の分
解能 δ は、次式で与えられる。

　　　　　　　 　　  　　　　（1）

ここで、λ は光の波長、NA は対物レンズの開口数で
ある。すなわち、NA を大きくすることができれば、
X 線を用いてオングストローム程の空間分解能を達成
できることになる。しかしながら、X 線は屈折率が極
めて小さいため、NA の大きな光学系を構築すること
が技術的に難しく、10nm を超える分解能を達成する
ことは容易でないとされている。
　コヒーレント X 線回折イメージングは、この問題
を回避して、比較的容易に高分解能を達成可能にする
X 線イメージング技術である。コヒーレント X 線回
折イメージングは、被写体からのコヒーレント X 線
回折散乱強度測定を行い、レンズの代わりに位相回復
計算を用いて、試料像を得る。コヒーレント X 線回
折イメージングの歴史は比較的浅く、1999 年の Miao
らの報告1）が契機となって、何箇所かの放射光施設で
実験が行われるようになり、手法開発から物質科学・
生物学に関する試料観察応用に至るまで多くの報告が
なされてきた。本稿では、コヒーレント X 線回折イ
メージングの原理を簡単に述べた後、ここ数年、著者
らが大型放射光施設 SPring-8 において行ってきた硬
X 線集束ビームを利用した高分解能コヒーレント X
線回折イメージングの開発と応用、そしてその将来展
望について述べる。

２．コヒーレントX線回折イメージングの原理
　物体に単色平面波 X 線を照射する。この時、物体
による X 線吸収が無視できるほど小さく、1 回散乱近
似を満足する場合、十分遠方で観測される回折強度は、
物体の電子密度分布 ρ（x, y, z）の Fourier 変換で記述さ
れる構造因子 F（Q）の二乗に比例する。ここで構造因
子 F（Q）は次式で与えられる。

　　（2）

ここで、Q は散乱ベクトルであり、Q＝（qx ,qy ,qz）で
ある。投影定理によれば、電子密度分布の投影ρ p（x, y）
の二次元 Fourier 変換は、電子密度分布の三次元フー
リエ変換の原点を通過する断面となる。すなわち、

（3）

となる。ここで、ρ p（x, y）を Nx×Ny ピクセルに離散化
すると、式（3）は次のように表わせる。

（4）

実験では、構造因子の絶対値の二乗に比例する強度の
みが測定される。ここで、試料が図 1（a）に示すよう
な ax×ay の二次元の物体である場合を考える。図1（b）
に回折強度パターンの計算値を示す。このとき、離散
化した回折強度パターンは全情報量の半分（NxNy/2）
を担い、位相が残りの半分の情報を担う。図 1（d）に
回折パターンを σx,y 倍細かくサンプリングした回折
強度パターンを示す。離散化した回折強度パターンの
情報量は、σxσyNxNy/2 となる。このとき、実空間
には、図 1（c）のように試料像の周りに電子密度ゼロ
の領域が現れ、これが位相回復計算の実空間拘束にお
いて重要な役割を果たす。位相回復を行うためには、
電子密度ゼロの領域が物体の領域よりも大きくなる必
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で与えられる。qz,min は試料厚さに反比例するため、
達成可能な空間分解能は試料厚さによっても制限され
る。これは、顕微鏡における被写界深度に相当する。
図 2においても示しているように、コヒーレント X
線回折イメージングでは、試料を微小角度回転させる
ことで、qz ≈ 0 での回折データを収集することができ、
厚い試料であっても高分解能投影像を取得できる。ま
た、試料を大きく回転させ、逆区間原点周囲のデータ
を補間することにより、三次元電子密度分布像も再構
成できる。

３．高分解能コヒーレントX線回折イメージング技術の開発
　前節において述べたように、コヒーレント X 線回
折イメージング高分解能を達成するには、高散乱角度
の微弱な回折強度を測定する必要があり、高フラック
ス密度のコヒーレント X 線を試料に照射しなければ
ならない。SPring-8 のような既存の放射光源を使っ
て、高フラックス密度のコヒーレント X 線を得る唯
一の方法が X 線を集束することである。放射光用の
X 線集光素子の中で、X 線全反射鏡は、集光効率に優
れ、高フラックス密度のコヒーレント X 線ビームを
形成することができる。我々は、2008 年より 2 枚の
楕 円 形 状 鏡 か ら な る 2 次 元 集 光 素 子 で あ る 
Kirkpatrick-Baez（KB）集光鏡を用いた高分解能コ
ヒーレントＸ線回折イメージング技術の開発を開始し
た。まず、SPring-8 の BL29XUL での実験を想定し
た波動光学シミュレーションを行い、ミラーの最適形
状について検討した。シミュレーションの結果、
~1µm の集束ビームを形成し、試料サイズを ~200nm
以下とすれば、集光点に試料を設置した場合、従来の

させる工夫が施されている。
　X 線回折実験において観測される回折強度は、
Fourier 空間において Ewald 球と交差する強度に限定
される。図 2にその様子を模式的に示す。この事実
から、コヒーレント X 線回折イメージングにおける
NA を次のように与えることができる。

　　　　　　　（5）

ここで、qx,max は、エバルト球面上の最大横方向距
離である。すなわち、高角散乱強度が、コヒーレント
X 線回折イメージングの空間分解能向上に欠かせない
ことが分かる。また、エバルト球面上の最大縦方向距
離 qz,min は、

　　　　 （6）

要があり、この条件は σxσy ≥ 2 で与えられる。これ
をオーバーサンプリング条件と呼ぶ。位相回復計算で
は、ランダムな電子密度分布から出発し、Fourier 変
換と逆 Fourier 変換を繰り返す。そして、各反復にお
いて実空間および逆空間で既知の情報を補う。逆空間
では、X 線回折強度の実験データを補う。実空間では、
物体周辺では電子密度がゼロになることが拘束条件と
して課される。この反復的位相回復計算には、Fienup
により提案された HIO（hybrid input-output）アルゴリ
ズム2）がよく用いられる。HIO アルゴリズムでは、局
所解に陥るのを防ぐために、実空間拘束において電子
密度にゼロを代入するのではなく、徐々にゼロに収束

図1　実空間像とその回折像。（a）オリジナル画像。（b）（a）の回
折像。（c）オリジナル画像の周囲にゼロ領域を挿入した画
像。（d）（c）の回折像

図 2　Ewald 球とフーリエ空間の関係の模式図。点線は物体を
微小角度回転させた場合
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実験と比較して、2 桁以上フラックス密度の大きなコ
ヒーレントX線を試料に照射できることが判明した3）。
　KB 集光鏡を使って高密度に X 線を集束するには、
理想形状に近く、高い X 線反射率をもった鏡である
必要がある。よって、出来る限り形状誤差、表面粗さ
の小さい鏡であることが望ましい。Elastic Emission 
Machining（EEM）技術は、大阪大学で開発された形
状誤差、表面粗さをナノメートルオーダーまで小さく
することのできる画期的な加工技術である4）。我々は、
株式会社ジェイテックから EEM 加工により作製した
楕円形状鏡（商品名：OSAKA MIRROR5））を購入し、
これを備えた集光ユニットを回折イメージング装置に
組み込み、高分解能コヒーレント X 線回折イメージ
ング装置を構築した（図 3）。
　図 4に、KB 集光鏡によって集束された X 線ビーム

を銀ナノ立方体粒子に照射して得られた回折パターン
を示す6）。十字状の斑点模様が低波数から高波数領域
に伸びているのが分かる。このパターンは、光学の教
科書になら必ず載っている矩形開口からのフラウン
ホーファー回折パターンと同じである。その強度分布
は sinc 関数の二乗に従うことが知られている。回折
強度が 500µm−1 付近まで観測されており、~1nm の構
造をＸ線回折により分解できたことを意味する。この
ような高コントラストな回折パターンを測定できたの
は、試料に照射される X 線が非集光時に比べて 100
倍以上高密度であり、ノイズの原因となる鏡の表面粗
さに由来する寄生散乱がほとんど無視できるため、高
い S/N 比で回折強度を測定できたことに由来してい
る。また、位相回復計算によって、回折強度分布から
試料像の再構成を行った結果、~2nm の分解能で試料
像を再構成できた。これは、X 線顕微法において達成
された世界最高の分解能である。
　高分解能コヒーレント X 線回折イメージングを
使って金属ナノ粒子を観察すると、金属ナノ粒子の微
細構造を鮮明に可視化することができる7）。図5に金 /
銀ナノ中空粒子を観察した例を示す。この金 / 銀ナノ
中空粒子は、銀ナノ立方体粒子を塩化金酸溶液中に浸
し、銀と塩化金イオン間のガルバニ置換反応によって
合成した。図 5（a）は様々な入射 X 線角度で測定され
た複数枚の回折パターンを位相回復して導出される等

図 3　高分解能コヒーレントX線回折イメージング装置の外観

図 4　銀ナノキューブ粒子からのコヒーレントX回折パターン

図 5　高分解能コヒーレントX線回折イメージングによって
可視化した金 /銀ナノボックス粒子。（a）等電子密度像。
（b）断面像
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電子密度面であり、粒子の表面の小さな穴や窪みがあ
ることが分かる。これまでの研究からガルバニ置換反
応の初期過程において、粒子表面に小さな穴が形成さ
れることが報告されており、今回観察された表面の小
さな穴は、初期段階の反応に関係していることが示唆
される。また、粒子の三次元電子密度分布像をスライ
スすると、内部構造を電子密度分布として詳細に調べ
ることができる。図 5（b）に断面像を示す。断面像か
ら最も薄い構造の断面プロファイルをプロットすると
その半値半幅は 10nm であり、これは 10nm より優れ
た空間分解能で観察できていることを意味する。

４．高分解能・広視野コヒーレントX線回折イメージング
技術の開発
　前節で述べたコヒーレント X 線回折イメージング
は、試料が 200nm 以下の孤立物体に限定されるとい
う問題があった。この問題を解決するのが、走査型コ
ヒーレント X 線回折イメージング（通称：X 線タイコ
グ ラ フ ィ ー8））で あ る。 タ イ コ グ ラ フ ィ ー

（ptychography）のタイコ（ptycho）とはギリシャ語で
重なり（πτνξ=fold）を意味する。すなわち、X 線タ
イコグラフィーでは、X 線照射領域が重なりあうよう
に試料をステップ走査し、走査各点でコヒーレント X
線回折パターンを取得する。また、試料への平面波照
明を仮定しないため、遠方で観測される回折波複素振
幅は、入射 X 線の波面を表現した照射関数と複素透
過関数との積で表される物体背面の波動場の Fourier
変換として記述される。位相回復計算では、X 線照射
の重なり領域を等しいとする実空間拘束、回折強度を
逆空間拘束として Fourier 変換と逆 Fourier 変換の反
復計算を行うことで試料像を再構成する。X 線タイコ
グラフィーで高分解能化を達成するには、高フラック
ス密度のコヒーレント X 線照射に加えて、試料上の
正確な位置に X 線を照射することが要求される。我々
は、X 線照射位置エラーの原因となる装置系の熱膨張・
収縮を抑えるために、恒温化システムを開発し、光学
系の温度変化 ~0.01℃ / 日まで抑えることに成功した。
また、暗視野ナイフエッジ走査法を応用した X 線照
射位置修正法を開発し、ナノメートルオーダーの位置
精度での X 線照射を実現した。この装置を用いて、
200nm 厚さのタンタル製のテストチャートを入射 X
線エネルギー 11.8keV で測定したところ、図 6に示
す再構成像が得られ、5µm 以上の視野を 10nm より

優れた空間分解能で観察することに成功した9）。さら
に、矩形型スリットで構成される空間フィルターと X
線集光鏡を組み合わせた照明光学系を開発し、X 線集
光鏡に由来する散乱 X 線の一部をカットし、試料か
らの散乱 X 線強度を高い信号対雑音比で取得するこ
とを可能にした。これにより、~λ/320 の微弱な位相
変化を観測することが可能となり、高分解能かつ広視
野なコヒーレント X 線回折イメージング法として X
線タイコグラフィーを確立した10）。
　入射 X 線のエネルギーを元素の吸収端近傍に合わ
せて X 線タイコグラフィーの測定を行うと、吸収端
に選択した元素コントラストを取得可能である11）。元
素の吸収端近傍において、原子散乱因子の異常分散項
は急峻に変化する。すなわち、元素の吸収端近傍の二
つの X 線エネルギーで測定を行い、導出される再構
成像の差分を計算することで、吸収端に選択した元素
のコントラストを得ることができる。我々は、先に述
べた金 / 銀ナノボックス粒子を試料とし、入射 X 線
エ ネ ル ギ ー を Au の L3 吸 収 端（11.920keV）下 の
11.700keVおよび11.910keVに合わせて測定を行った。
図 7（a）に 11.700keV で測定された回折パターンから
再構成された金 / 銀ナノボックス粒子の再構成像、図
7（b）に同じ観察領域の走査型電子顕微鏡（SEM）像を
示す。~5×5µm2 の観察領域に、~450 個の粒子が再
構成されている。SEM 像では確認できない個々の粒

図 6　高分解能Ｘ線タイコグラフィーによって観察した
X線テストチャートの位相像
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子の中空構造が X 線タイコグラフィーでは鮮明に再
構成されている。図 7（c）に図 7（a）の四角で示した箇
所の拡大像、図 7（d）に 11.700keV と 11.910keV の差
分像を示す。差分像では、金元素の強調された像となっ
ており、各粒子の表面付近に金元素が局在しているこ
とが分かる。このことから、銀ナノキューブを出発物
質としたガルバニ置換反応に伴う金ナノケージ粒子形
成の初期過程では、粒子の表面が金元素で覆われるこ
とが明らかとなった。

５．おわりに
　本稿では、高分解能コヒーレント X 線回折イメー
ジング技術について紹介させて頂いた。今後、本イメー
ジング手法を用いた物質科学・生物学分野での応用が
期待される。現状では、高分解能 X 線タイコグラ
フィーで 5×5µm2 視野、10nm 分解能を得るのに、10
時間以上の測定時間を要する。現在、計画されている

SPring-8II や ERL のような次世代のリング型光源で
は、現状の SPring-8 の放射光よりコヒーレントフラッ
クスが 1000 倍程度増加することが見込まれ、測定時
間の大幅な短縮や更なる高分解能化を期待できる。一
方で、試料に照射するコヒーレント X 線のフラック
ス密度を大きくすると、微弱なコヒーレント X 線回
折強度を測定できるようになる反面、試料の照射損傷
を無視できなくなる。すなわち、空間分解能が照射損
傷によって制限されてしまう。この問題を解決するの
が、X 線 自 由 電 子 レ ー ザ ー（XFEL：X-ray Free 
Electron Laser）で あ る。 日 本 で は、XFEL 施 設
SACLA が 2011 年に完成し、2012 年 3 月より共用運
転が開始された。今後、SPring-8 と XFEL 双方を駆
使したコヒーレント X 線回折イメージング研究が展
開されるであろう。
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図 7　（a）11.700keV の入射 X線エネルギーで測定した回折パ
ターンから再構成した金 /銀ナノボックス粒子の位相像。
（b）（a）と同じ視野の走査型電子顕微鏡像。（c）（a）の中で
四角で囲んだ領域の拡大像。（d）11.700keVと 11.910keV
の入射X線エネルギーで得られた位相像の差分像


