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1

第 1章

序論

1.1 研究の背景と目的

タイコグラフィの萌芽は，ミュンヘン工科大学のWalter Hoppe による 1969 年から 1972

年までの論文に見出せる [1–5]．当初タイコグラフィは電子線を利用した結晶構造解析法

における，畳み込み定理を利用した直接的位相回復法として提案された．タイコグラフィ

（Ptychography）の“Ptycho”は，ドイツ語で“畳み込み”という意味の“faltung”に対応する

ギリシャ語“πτυξ”に由来する．“全体の”を意味するギリシャ語“ὅλος”にちなんで Dennis

Gaborが名付けたホログラフィ（holography） [6, 7]を踏襲したのだろう．Hoppeの時代に

は，タイコグラフィに必要な高い可干渉性をもつ電子線は走査型透過電子顕微鏡の分野で達成

されていたものの [8]，この技術は装置内を高真空環境に保つ必要があるため，当時最も高感度

な 2次元検出器であった写真フィルム（ガス放出がある）と相性が悪いという問題があった．

さらに，計算機の演算能力も貧弱であったため，Hoppe 自身による実験は可視光を利用した

予備的なものに留まっており [2]，電子顕微鏡におけるタイコグラフィの実証に成功したのは

四半世紀後であった [9,10]．John M. Rondenburgらによる実証実験は「Resolution beyond

the ‘information limit’in transmission microscopy」という題名で Nature に掲載され，位

相コントラストが伝播する空間周波数の上限として定義される情報限界 [11]を超える空間分

解能を達成できる手法として注目を集めた．しかし，所望の空間分解能と同程度の位置精度で

電子ビームの照射位置を制御する必要があるため実用的には浸透せず，アメリカの第 2世代放

射光施設である National Synchrotron Light Source の走査型軟 X 線顕微鏡装置 [12, 13] を

利用して，周期構造を持たない試料の X線位相イメージングに応用した研究 [14]が翌年に報

告されたのち，タイコグラフィの研究は下火になっていた．転機が訪れたのは 2001年にロー
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レンス・バークレー国立研究所で開催された国際ワークショップ「New approaches to the

phase problem for non-periodic objects」である [15]．

このワークショップの主題の 1つが，結晶構造解析法を非結晶の試料に拡張したコヒーレン

ト回折イメージング法（Coherent Diffraction Imaging, CDI） [16,17]だった．試料の回折強

度パターンを細かくサンプリングすることによって構造因子の位相を回復できる可能性に言及

した David Sayreの 1ページに満たない論文 [18]に端を発する本手法は，1999年に軟 X線

を利用して実証された [16]．観察像を結像するための光学素子を用いないため，高精度な光学

素子の作製が難しい X 線イメージング分野における CDI の意義は大きい．CDI において回

折強度パターンから試料の電子密度分布を再構成する際にはフーリエ変換とフーリエ逆変換を

反復しながら実空間と逆空間で拘束条件を適用するフーリエ反復法 [19–22]という位相回復法

が用いられる．光学分野で 1970年代から 80年代初頭にかけて進展があったフーリエ反復法

は可干渉性の良い光を前提としているため，可干渉性の良い X線が存在しなかった当時は，X

線を利用したイメージング技術との接点はなかった．しかしながら，第 3世代と呼ばれるアン

ジュレータを備えた放射光施設の建設によって可干渉性に優れた硬 X線も利用可能となった

現在，フーリエ反復法は X線イメージングの分野において脚光を浴びることになったのであ

る．Rodenburgはワークショップへの参加を契機にフーリエ反復法の利点をタイコグラフィ

に取り込むことができるかどうかの検討を始め，タイコグラフィの特徴である「試料（もしく

は入射プローブ）を既知の量だけ移動させながら複数の回折強度パターンを取得すること」を

フーリエ反復法と組み合わせた新しい位相回復法を 2004年に Physical Review Letters に発

表した [23]．この位相回復法を利用したイメージング手法のことを，現在タイコグラフィと呼

んでいる．つまり，Hoppeが 1969年に提案した“旧式”タイコグラフィとフーリエ反復法が

出会うことで “新式”タイコグラフィが誕生したのである．

Physical Review Letters に掲載された時点では，実空間拘束の要請として，光が照射して

いる領域と照射していない領域を明確に区別するために，試料と同一面にピンホールを配置す

る必要があり，それが実用上の問題となっていた．この問題を取り除き実験的成功へ道筋を

つけたのは，試料関数を徐々に回折強度パターンに整合した値に収束させる Ptychographic

Iterative Engine（PIE）と呼ばれる更新関数 [24]である．これにより，試料面のピンホール

が不必要となり，2007年に可視光 [25]と硬 X線 [26]を利用したタイコグラフィが実現した．

タイコグラフィは，結像のための光学素子を利用しないため，光学素子の収差に煩わされず高

空間分解能で試料を観察できるという CDIの強みをもつだけでなく，従来型の CDIでは求め

られていた「試料が入射プローブに対して十分小さい」という条件を満たす必要がないため，
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入射プローブに対して拡がった試料の広視野観察ができるという特長がある．位相回復アルゴ

リズムの改良により試料像と同時に入射プローブの波動場も再構成可能となった [27–29]こと

で照明光学系の自由度が増大し，世界中の放射光施設でタイコグラフィの研究が推進されるこ

とになった． 我々のグループの実験拠点である日本の SPring-8だけでなく，硬 X線を利用

した実証実験が行われたスイスの Swiss Light Sourceや，フランスの European Synchrotron

Radiation Facility，ドイツの PETRA III，アメリカの Advanced Photon Sourceなどで精力

的な研究が行われ，生物試料 [30,31]や電子デバイス [32]観察への応用が行われている．コン

ピュータ断層撮影技術と組み合わせることで 3次元タイコグラフィ [33–35]も可能となり，セ

メントペースト [36]，船舶用塗装材 [37]，絹繊維 [38]，炭素繊維 [39]などの内部構造観察が報

告されている．さらに，分光技術と組み合わせることによって試料の化学的情報を可視化する

研究 [40–44]や，入射波動場が再構成されるタイコグラフィの特長を生かしたビームキャラク

タリゼーションへの応用 [45–49]も盛んに行われている．このように多くの成果が発表される

中で，X線タイコグラフィが「他の手法では代替できないイメージング技術」となるために克

服すべき課題も明らかになってきた．本研究では，「入射 X線の位置ドリフトによる空間分解

能の低下」，「試料由来の回折強度パターンを良い信号対雑音比（Signal-to-noise ratio, SNR）

で取得することの困難さに起因する位相感度の制限」，「原理的に存在する試料厚さの限界」と

いう 3つの課題に着目した．これらを手法開発，装置開発，解析技術開発の観点から解決へと

導き，X 線タイコグラフィの高空間分解能化，高位相感度化を達成することで，X 線タイコ

グラフィを真に役立つ放射光ナノ構造イメージング手法として確立することが本研究の目的で

ある．

1.2 本論文の構成

本章では，タイコグラフィが結晶構造解析における直接的位相回復法として提案されたのち

イメージング手法として確立されるまでの歴史的背景をまとめた．さらに，放射光 X線を利用

するタイコグラフィが抱えていた課題を指摘し，本研究の目的について述べた．第 2章では，

X線タイコグラフィに関連する諸原理をまとめる．さらに，X線タイコグラフィにおける反復

的位相回復アルゴリズムに関して詳述する．第 3章では，高空間分解能 X線タイコグラフィ

の装置開発と実証実験に関して述べる．全反射ミラー集光照明光学系，実験装置恒温化システ

ム，入射 X線照射位置エラー修正法という 3つの要素技術開発を行うことで空間分解能を制

限していた実験的要因を取り除き，微細構造をもつテスト試料の Taジーメンススターテスト

チャートと，Auナノ粒子の 20 nmを越える高空間分解能観察を達成した結果に関して報告す
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る．試料像と同時に再構成された入射 X線波動場の断面強度プロファイルを，すでに確立さ

れた手法である暗視野ナイフエッジ走査法による結果と比較し，試料観察だけでなく X線波

動場のキャラクタリゼーション技術として本手法を活用できることを示す．第 4 章では，空

間フィルターによる X線タイコグラフィの高位相感度化に関して述べる．試料面に空間フィ

ルターと呼ぶ矩形型のスリットを配置することで試料由来の散乱信号を優れた SNRで取得で

きることを，SPring-8BL29XULにおける X線タイコグラフィ測定を想定した計算機シミュ

レーションによって示す．さらに，厚さが 12 nm，最小構造が 17 nmの高解像極薄 Taジーメ

ンススターテストチャートを試料に用いて，本手法の有効性を実証する．第 5章では，試料上

流に配置した円柱構造体を参照光源として取得するインラインホログラムと，検出器の直前に

配置したビームストップを利用する暗視野 X線タイコグラフィに関してまとめる．はじめに，

弱位相物体の高空間分解能・高位相感度観察に必要な回折強度パターンの強度ダイナミックレ

ンジが，本手法によって圧縮されることを計算機シミュレーションによって示す．次に，試料

として厚さ 30 nmの Taジーメンススターテストチャートを利用し，ビームストップによって

失われた低空間周波数領域の回折強度パターンをインラインホログラムによって補完できるこ

とを実証した実験結果に関して述べる．最後に，本手法を磁性細菌MO-1の高感度内部構造観

察へ応用した結果をまとめる．第 6章では，原理的に困難とされていた厚い試料の高空間分解

能観察を可能にするマルチスライス X線タイコグラフィに関して述べる．回折強度パターン

の高空間周波数領域に現れる試料厚さの効果に着目することで，マルチスライス法を実装した

位相回復アルゴリズムが X線領域においても機能することをエバルト球を用いた議論によっ

て明らかにする．次に，集束イオンビームで微細構造を加工した 2枚の Pt薄膜を 105µmの

間隔で貼り合わせた 2層構造体をテスト試料として利用した実証実験に関してまとめる．第 7

章では，本論文で得られた結果をまとめ，本論文の結論ならびに将来展望に関して述べる．
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第 2章

タイコグラフィの原理

2.1 緒言

第 1章で述べたように，タイコグラフィは 1969年から 1972年にかけてWalter Hoppeに

よって提唱された直接的位相回復法であり，そのアイディアの要点は，“1枚の回折強度パター

ンのみしか取得できないときの位相回復計算における曖昧さは，試料（もしくは入射プロー

ブ）を移動して 2枚目の回折強度パターンを取得すれば解決する”というものであった．本章

では，タイコグラフィとは何かを定義したのち，タイコグラフィが今日の形になるまでの歴史

的な流れに沿ってタイコグラフィの原理と位相回復アルゴリズムをまとめる．

2.2 タイコグラフィの定義

タイコグラフィは走査型のコヒーレント回折イメージング（Coherent Diffraction Imaging,

CDI）という説明も頻繁にされる．これは，CDI の文脈でタイコグラフィを説明する際は分

かりやすく優れた呼称であるが，タイコグラフィという概念を生み出した Hoppeによる“旧

式”タイコグラフィを含めることができず片手落ちの感が否めない．そこで，本節では John

M. Rodenburgによるタイコグラフィのレビュー論文 [50]における以下のような定義を紹介

したい．

(1) 局在化したプローブ，もしくは，試料の上流にピンホールを設置することで形成された

孤立したプローブによって試料が照明され，その散乱光による回折強度パターンが検出

器によって取得される．
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(2) 試料（もしくは入射プローブ）を光軸垂直面内方向に既知の量だけ動かし，少なくとも

2枚の回折強度パターンを取得する．

(3) 回折面における波動場の位相を回復するために，少なくとも 2枚の回折強度パターンを

利用して位相回復計算が行われる．

以上の定義は，他の手法からタイコグラフィを区別することが可能なだけでなく，“旧式”タ

イコグラフィからフーリエ反復法を取り入れた“新式”タイコグラフィまでを包括できる優れ

た定義である．

2.3 “旧式”タイコグラフィの原理

本節では“旧式”タイコグラフィにおいて，回折面における波動場の位相を回復できる原

理を説明する．電子顕微鏡分野における直接的位相回復法として提案されたという背景か

ら，“旧式”タイコグラフィでは走査型透過電子顕微鏡（Scanning Transmission Electron

Microscopy, STEM）による結晶性試料の観察を想定しており，現在のタイコグラフィとはず

いぶん趣が異なる．

図 2.1に STEMにおける“旧式”タイコグラフィの光学系模式図を示した．収差のない集

束レンズを想定し，その焦点位置に結晶性試料を配置している．入射する電子線の角度拡がり

に対応して各回折波はディスク状に広がるため，光学配置を工夫すれば回折ディスク同士を図

2.2(a)のように重ね合わせることができる．光源が十分に小さく単色性に優れているときは，

電子線は優れた可干渉性（コヒーレンス）をもつため，2つの回折ディスクが重なっている領

域は干渉する．2つの回折ディスクを複素数 Z1，Z2 で表し，それらの位相差を ϕとすると，

複素平面状で Z1，Z2，Z1 + Z2 の関係は図 2.2(b)のようになる．実験的に，回折強度として

|Z1|2，|Z2|2，|Z1 + Z2|2 の 3つを取得できることから，図 2.2(b)から分かるように位相差は

±ϕのどちらかに絞ることができる．残存する曖昧さは位相問題では極めて一般的な事柄であ

り [51]，タイコグラフィでは，試料（もしくは入射プローブ）を動かし 2 枚目の回折強度パ

ターンを取得することで，この曖昧さを取り除く．

図 2.3(a) のように集束レンズに位相の傾きを与えれば入射位置は移動し，回折ディスク内

に位相の傾きを与えることができる．回折ディスク内の位相分布を図 2.3(b)に示す．このと

き，厳密には検出器面における回折ディスクの位置も移動するが一般的な光学系では無視でき

るため，回折ディスクの移動はないものとして考える．入射電子線の照射位置が移動したとき

の 2つの回折ディスクの重なり領域は，1つの回折ディスクでは正の方向に位相が変化し，も



2.3 “旧式”タイコグラフィの原理 7

図 2.1 STEMを利用した“旧式”タイコグラフィの光学系模式図．

図 2.2 (a)回折ディスクの重なり．(b)2つの回折ディスクの位相の関係．

う 1つの回折ディスクでは負の方向に位相が変化しているため，この領域を複素数で表すと，

Zs = Z1e
iγ + Z2e

−iγ (2.1)

となり，2つの回折ディスクの相対的な位相差は入射位置が移動する前とは異なる．図 2.4に

示すように，入射位置が移動する前には可能性として 2つの位相がとり得たが，この 2つの場

合で移動後に回折強度 |Zs|2 の値が異なるために，どちらが真の値であるかを求めることがで

きる．以上が“旧式”タイコグラフィにおいて，2枚の回折強度パターンから失われた位相を

回復できる原理である．
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図 2.3 (a)STEMにおける入射電子線の移動の模式図．(b)回折ディスクにおける位相変化．

図 2.4 (a)シフト前の相対的な位相差が ϕの場合．(b) シフト前の相対的な位相差が −ϕの場合．

2.4 Wigner-Distribution Deconvolutionを用いたタイコグラフィ

位相回復法

Wigner-distribution deconvolution (WDDC) を利用したタイコグラフィ位相回復計算法

が Rodenburgによって提案され [52]，光源や実験装置，計算機の進化も相まって，可視光 [53]

や電子線 [9,10]，軟 X線 [14,54]を入射プローブとして利用した 2次元の位相イメージング法

としてタイコグラフィは実現可能となった．この節ではWDDC を用いた位相回復法を順を

追って説明する．

以後の説明では，実空間の座標はベクトル r で表し，試料（もしくは入射プローブ）の変位
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はベクトル x で表す．また，それぞれに対応する逆空間でのベクトルは q，k とする．さら

に，入射波動場関数を a(r)，試料関数を ψ(r)とする．それぞれに対応する検出器面での様子

は，A(q)，Ψ(q)と記述する．WDDCを用いた位相回復法では，a(r)は既知でなければなら

ない．試料（もしくは入射プローブ）を 2次元走査させながら取得した 2次元回折強度パター

ンを 1つの関数として表した 4次元関数m(q,x)は，

m(q,x) =

∣∣∣∣∫ A(q − u)Ψ(u)e2πiu·xdu

∣∣∣∣2 (2.2)

と表される．u は積分変数である．さらに，m(q,x) を x でフーリエ変換した関数M(q,k)

は，

M(q,k) = [A(q)A∗(q + k)]⊗q [Ψ(q)Ψ∗(q − k)] (2.3)

と，A(q) の自己相関関数と Ψ(q) の自己相関関数の畳み込み積分で表現できる [52]．この

ため，畳み込み積分とフーリエ変換の関係より，M(q,k) を q でフーリエ逆変換した関数

M(r,k)は，

M(r,k) = F−1
q [A(q)A∗(q + k)]F−1

q [Ψ(q)Ψ∗(q − k)] (2.4)

とできる．これはWigner関数の定義より，

M(r,k) =Wa(r,−k)WΨ(r,k) (2.5)

と表現できる．W はWigner関数である．Wigner関数の性質から，

WΨ(q,k) = Fr[WΨ(r,k)] = Ψ(q)Ψ∗(q − k) (2.6)

となる．q = 0，k = 0として，WΨ(0, 0)を算出し，改めて q = 0として，(2.6)式を変形す

ると，

Ψ(k) =
W ∗

Ψ(0,−k)√
WΨ(0, 0)

(2.7)

となる．これを k でフーリエ逆変換すると，再構成された試料関数 ψ(x)が算出できる．

ψ(x) = F−1

k
[Ψ(k)] (2.8)

本手法は試料の結晶性を仮定していないので，非結晶試料であっても観察可能である [14]．再

構成された試料関数が r ではなく，試料（もしくは入射プローブ）の変位量 xの関数になっ
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ていることから分かるように，WDDCを用いたタイコグラフィ位相回復法では，再構成像の

空間分解能は試料（もしくは入射プローブ）の走査点間隔によって制限されてしまう．

2.5 “新式”タイコグラフィの原理と位相回復アルゴリズム

前節まででは，タイコグラフィがフーリエ反復法 [19]と出会う前の“旧式”タイコグラフィ

に関してまとめた．この節でははじめに，タイコグラフィとは全く独立して研究が進められ

ていたフーリエ反復法の代表的な例として，Hybrid-Input-Output（HIO）アルゴリズム [22]

に関して述べたのち，“新式”タイコグラフィの概要をまとめる．その後，現在のタイコグラ

フィ研究において最も頻繁に利用される 2 つの位相回復アルゴリズムに関して述べる．最後

に，基本となるタイコグラフィ位相回復アルゴリズムに組み込む形で利用されている弱位相物

体近似 [31]と混合状態解析 [55]に関してアルゴリズムの観点からまとめる．

2.5.1 Hybrid-Input-Outputアルゴリズム

コヒーレント照明とフーリエ反復法に基づく平面波照明型の CDI [16,56]において，回折強

度パターンのみから電子密度分布で与えられる試料像を再構成する解析技術として一般的に用

いられているのが HIOアルゴリズムである．図 2.5に HIOアルゴリズムの模式図を示す．初

期推定電子密度分布はランダムな値で与えることが一般的である．反復回数 n 回目の電子密

度分布関数 ρn(r)にフーリエ変換を適用し |gn (q) |eiϕ(q) を得る．ここで逆空間拘束として，

取得した回折強度パターンの平方根
√
I(q)で振幅を置き換える．得られた関数

√
I(q)eiϕ(q)

をフーリエ逆変換することで，逆空間拘束を満たす電子密度分布関数 ρ′n(r)を得る．ここで実

空間拘束の，

ρn+1(r) =

ρ′n(r), (r ∈ S) ∩ (ρ′n(r) ≥ 0),

ρn(r)− βρ′n(r), otherwise,
(2.9)

によってサポート外の電子密度が存在しない領域の推定電子密度を 0に近づける．S はサポー

ト領域を表す．単にサポート外の領域で ρ(r) = 0とするのでなく，徐々に 0に近づけること

で，真ではない解に収束することを防いでおり，これが HIOアルゴリズムを特徴付けている．

収束性を見積もる指標として，サポート外の電子密度がどれほど 0 に近づいたのかを表す値

En，
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図 2.5 HIOアルゴリズムの模式図．

En =

[∑
r/∈S |ρ′n(r)|2∑
r |ρ′n(r)|2

] 1
2

(2.10)

を利用する．またサポート関数も同時に更新する Shrink-Wrapアルゴリズム [57]も提案され

ており，CDIにおける標準的な解析技術として広く浸透している．Shrink-Wrapアルゴリズ

ムは回折強度パターンを測定する前に試料の外形情報を取得することが困難である場合に非常

に有効な手段となる．

2.5.2 “新式”タイコグラフィの要点

2.2節で述べた Hoppeによるタイコグラフィのアイディアと，2.5.1項で述べたフーリエ反

復法という技術を Rondenburgが結びつけたことで，“新式”タイコグラフィが生まれた [23]．

現在は，この“新式”タイコグラフィを単にタイコグラフィと呼んでいる．本節では“新式”

タイコグラフィが登場した当時の要点をまとめたい．

図 2.6に光学系の模式図を示した．入射プローブに対して拡がった試料の背面に，形状が既

知である開口を密着させる形で設置し，十分遠方に配置した検出器で回折強度パターンを取得

する．さらに，オーバーラップ領域ができるように，開口を開口大きさよりも小さい既知の量

だけ移動させて再び回折強度パターンを取得する．アルゴリズムとしては，回折強度パターン
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の数はいくら多くても問題にはならないが，簡単のために，回折強度パターンが 2枚の場合の

位相回復アルゴリズムのフローチャートを図 2.7に示した．順に説明すると，

(1) 複素関数である初期推定試料関数を設定する．

(2) 開口位置 1 における既知の開口関数と試料関数の積を計算し，推定背面波動場を算出

する．

(3) 開口位置 1における推定背面波動場をフーリエ変換して，検出器面において推定される

複素振幅を算出する．

(4) 検出器面における推定複素振幅の強度情報を測定した回折強度パターンで置き換える

（逆空間拘束）．

(5) 逆空間拘束によって更新された検出器面における複素振幅にフーリエ逆変換を適用し，

更新した開口位置 1における背面波動場を得る．

(6) 開口の内側の領域が，開口位置 1における更新された試料関数となる．開口の外側に現

れる数値は利用しない．

(7) 更新された開口位置 1における試料関数を引き継ぎながら，開口の領域が重なっている

開口位置 2へ移動する．

となる．全ての開口位置で (1)–(7)の計算を実行すれば反復的位相回復計算の 1サイクルとな

る．そして，再構成された回折強度パターンと測定した回折強度パターンの差が十分小さくな

るまで反復計算を行う．もし，開口の位置が 1つであり実空間拘束として (2.9)式を利用すれ

ば単なる HIOアルゴリズムである．また，開口位置 1と開口位置 2においてオーバーラップ

領域がなければ，それは複数の箇所で HIOアルゴリズムをしているに過ぎない．つまり，オー

バーラップ領域があるがゆえに試料の情報量が増加し，HIOアルゴリズムでは解の一意性に

曖昧さが残る [58]複素関数で与えられる試料像の再構成が可能になっている．また，HIOア

ルゴリズムを利用する場合，試料は入射プローブに対して孤立した物体に限定されるという問

題があったが，タイコグラフィによって入射プローブに対して拡がった試料の広視野観察が可

能になった．また，タイコグラフィの文脈で考えると，“旧式”タイコグラフィでは，所望の

空間分解能と同程度で試料（もしくは入射プローブ）を走査させる必要があったが，この“新

式”タイコグラフィではその必要性はなくなり，オーバーラップ領域があれば位相回復計算は

機能する．つまり，空間分解能は原理的に入射プローブの波長と試料厚さ（第 6 章参照）に

よってのみ制限されるということである．
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図 2.6 “新式”タイコグラフィにおける光学系模式図．試料の背面に開口を密着させてい

る．開口の内側の領域がオーバーラップするように，開口を開口大きさよりも小さい量だけ

シフトさせながら，複数の回折強度パターンを取得する．

図 2.7 “新式”タイコグラフィの位相回復アルゴリズムのフローチャート．簡単のために，

開口の位置は 2箇所とした．
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2.5.3 extended Ptychographical Iterative Engine(ePIE)

2.5.2項で説明したタイコグラフィのアルゴリズムは，HIOアルゴリズムから脱皮しきれて

いない過渡期と言える状態であった．この論文が出た直後，同じく Rodenburg らによって，

Ptychographic Iterative Engine，略して PIE（“パイ”と発音する）と名付けられた実空間

における試料関数の更新関数が導入された．これにより，解析的にサポート関数は不必要とな

り，試料と同一面にピンホールを設置するという実験的な困難がなくなったため，タイコグラ

フィは実用的なイメージング手法として浸透し始め，可視光 [25]，硬 X線 [26]，電子線 [59]

を利用して実証実験が行われた．さらに，アルゴリズムの発展により入射波動場関数が未知で

あっても同時に再構成できる extended PIE（ePIE）が発表された．本項では，我々もタイコ

グラフィデータの解析に利用している ePIEに関して説明する．

光学系の模式図を図 2.8に示した．図中はレンズによる集束ビームのデフォーカス位置に試

料が配置されているが，集光ビームを利用することは ePIEにとって必須条件ではなくコヒー

レント照明であれば良い．図 2.8 において，実空間におけるベクトルは r で表され，入射プ

ローブの変位はベクトル Rで表す．また，移動するのが試料であっても全く同じ議論が成立

する．s番目の照射位置における，更新回数が n回目の背面波動場 ψn,s(r)は，試料に対する

X線の複素屈折率を反映した 3次元試料関数の光軸方向への投影で与えられる 2次元試料関

数 On(r)と試料面における波動場を表す入射波動場関数 Pn(r −Rs)の積で表される．

ψn,s(r) = On(r)× Pj(r −Rs) (2.11)

算出された背面波動場をフーリエ変換し，その振幅を実際に取得した回折強度パターンの平方

根で置き換える．これが逆空間拘束に相当する．

Ψn,s(q) =
√
Is(q)

F [ψn(r)]

|F [ψn,s(r)] |
(2.12)

Fはフーリエ変換を表している．そして，Ψn,s (q)にフーリエ逆変換を適用することで，s番

目の照射位置における，更新回数 n回目の背面波動場が更新され，ψ′
n,s(r)を得る．

ψ′
n,s (r) = F−1[Ψn,s (q)] (2.13)

この更新された背面波動場 ψ′
n,s(r) を用いた (2.14)(2.15) 式で試料関数 On(r) と照射関数

Pn(r)が更新できる．
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図 2.8 ピンホールを必要としないタイコグラフィの実験系模式図．図中では集束レンズの

デフォーカス位置に試料を配置しているが，これは必須条件ではなく，照明光学系はコヒー

レント照明であれば良い．

On+1 (r) = On (r) + α
P ∗
n (r −Rs)

|Pn (r −Rs) |2max

(
ψ′
n,s (r)− ψn,s (r)

)
(2.14)

Pn+1 (r) = Pn (r) + β
O∗

n (r +Rs)

|On (r +Rs) |2max

(
ψ′
n,s (r)− ψn,s (r)

)
(2.15)

(2.14)式が PIEアルゴリズムの核心であり，この更新関数により試料面のピンホールが必要

なくなった．さらに，(2.15)式が導入 [28]されたことにより，もともとは既知である必要の

あった入射波動場関数が試料関数と同時に再構成されるようになり，一層タイコグラフィ実験

が容易になった．入射波動場は照射位置にかかわらず一定であるとし，オーバーラップ領域の

試料関数 O(r)を引き継ぎながら，上で述べた手順を全ての照射点で行う（図 2.9）．s = 1の

照射点に再び戻ってくるまでが 1サイクルであり，試料像が再構成されるまで反復計算を繰り

返す．位相回復計算の収束の 1つの目安としては，

EΨ =

∑
s

∑
q |

√
Is(q)− |Ψs(q)||2∑

s

∑
q Is(q)

(2.16)

と表すことのできる，逆空間で定義される規格化誤差 EΨ が 10−2 程度になれば良いとされる．

この ePIEは 2.5.4項で述べる Difference mapと並び，現在のタイコグラフィ研究において一

般的に用いられている位相回復アルゴリズムである．
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ψ

図 2.9 ePIEの模式図．試料を下流側から見た図となっている．X線タイコグラフィでは

照射領域が重なるように試料をステップ走査させながら回折強度パターンを取得する．取

得した回折強度パターンを逆空間拘束として，またオーバーラップ領域の情報を引き継ぎな

がら反復計算を行うことで，複素屈折率を反映した試料像と入射波動場が再構成される．

2.5.4 Difference Map

ePIE とは異なるタイコグラフィ位相回復アルゴリズムに difference map がある．CDI に

おける位相回復アルゴリズムとして Veit Elserによって提案された本手法 [60, 61]は，Elser

が主宰する研究室で博士号を取得した Pierre Thibault によってタイコグラフィへも適用可

能となった [27, 62]．difference map の概念図を図 2.10 に示す．平面上に値を取り得る物理

量 x に拘束条件 A と拘束条件 B の 2 つが課せられている．各曲線上では，それぞれの拘束

条件は満たされていると考えると，両方の拘束条件を満たす解は 2 つの曲線の交点になる．

difference mapでは，反復計算の中で点 xと各曲線との距離，つまり線分 xPA，線分 xPB が

最小化するような仕組みになっている．タイコグラフィの場合は，物理量 xとは試料背面での

波動場 ψ(r)に相当し，2つの拘束条件とは，“回折強度パターンによる逆空間拘束”と“オー
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x

図 2.10 difference mapの概念図．点 xは求める物理量であり，2本の曲線は物理量 xが

満たすべき拘束条件である．difference mapでは，反復的位相回復計算の中で，2本の曲線

の交点となる解に xが収束するアルゴリズムになっている．

バーラップ領域の試料関数は等しいという実空間拘束”である．以下，実際の位相回復アルゴ

リズムの手順をまとめる．difference mapでは全ての照射点（s = 1, 2, · · · , N）における背面

波動場を 1つの状態ベクトル Ψとして記述する．

Ψ = (ψ1(r), ψ2(r), · · · , ψN (r)) (2.17)

逆空間拘束 ΠF を満たすには，全ての sで，

Is(q) = |F [ψs(r)]|2 (2.18)

が成立しなければならない．実空間拘束 ΠO(Ψ)を満たす Ô(r)，P̂ (r)は，

∑
s

∑
r

∣∣∣ψj(r)− P̂ (r −Rs)Ô(r)
∣∣∣2 = 0 (2.19)

が成立する．(2.19)式が成り立つとき，Ô(r)，P̂ (r)は，

Ô(r) =

∑
j P̂

∗(r −Rs)ψs(r)∑
j

∣∣∣P̂ (r −Rs)
∣∣∣2

P̂ (r) =

∑
j Ô

∗(r +Rs)ψs(r + Rs)∑
j

∣∣∣Ô(r +Rs)
∣∣∣2

(2.20)
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と記述できる．

difference mapで位相回復計算を行う際は，まず初期推定試料関数 On=1(r)を均一な値か

乱数で，初期推定入射波動場関数 Pn=1(r)をガウス関数や sinc関数で与えて (2.20)式の右辺

に代入し，実空間拘束を満たす Ô1(r)，P̂1(r)を算出する．次に，

ψo
s,n=1 (r) = P̂n=1(r −Rs)Ôn=1(r) (2.21)

と実空間拘束を満たす背面波動場を全ての sで算出する．また，逆空間拘束を満たす ψF
s,n=1(q)

は，実空間拘束を満たす ψo
s,n=1 (r)と初期推定背面波動場 ψs,n=1(r) = P (r −Rs)O(r)を利

用して，

ψF
s,n=1(q) =

√
Is(q)

F
[
2ψo

s,n=1 (r)− ψs,n=1 (r)
]∣∣F [

2ψo
s,n=1 (r)− ψs,n=1 (r)

]∣∣ (2.22)

と表現できる．上で述べた実空間拘束 ΠO と逆空間拘束 ΠF を利用して更新される背面波動場

の状態ベクトル Ψn=2 は，

Ψn=2 = Ψn=1 +ΠF [2ΠO (Ψn=1)−Ψn=1]−ΠO (Ψn=1) (2.23)

とできる．ΠO(x)とは，「xは実空間拘束を満たしている」という意味であり，ΠF(x)も同様

である．以上の手順を，

En = ||Ψn+1 −Ψn|| (2.24)

で定義される difference map誤差値 En が，理想的には 0になるまで続ける．2.5.3項で説明

した ePIEでは，ある照射点において試料関数，入射波動場関数を更新したのちに，次の照射

位置に移動する一方，difference mapでは全ての照射位置において同時に (2.20)–(2.23)式を

利用して ψs(r)を算出するので，各照射位置における演算を並列化できるという強みがある．

しかしながら，ePIEと difference mapの間で試料関数，入射波動場関数を再構成する能力に

差はないとされ，どちらを利用しても同等の再構成像が得られる．

2.5.5 弱位相物体近似

タイコグラフィにおいて，試料による吸収が無視でき位相変化もごくわずかである場合，弱

位相物体近似を適用できる [31]．第 3章以降で述べる我々の研究においては，全ての解析で弱

位相物体近似を利用している．試料関数 O(r) は試料に対する X 線の複素屈折率を反映した

複素関数で与えられ，試料による X線の吸収がある場合は，
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O(r) = T (r)eiϕ, 0 ≤ T (r) ≤ 1 (2.25)

となるが，試料を弱位相物体と見なせる場合は，

O(r) ≃ 1 + iϕ(r) (2.26)

と記述できる．|T (r)|2 が試料の透過率，ϕ(r)が試料による入射プローブの位相シフト量であ

る．試料だけでなく入射波動場も再構成する場合，取得する回折強度パターンから試料関数の

振幅と位相，さらに入射波動場の振幅と位相と 4つの未知関数を再構成しなければならない．

もし，弱位相物体近似を適用できれば，4つある未知関数のうちの 1つを既知と扱うことがで

きるため収束性は大きく向上する．経験的には ϕ(r) < 0.2 rad程度であれば，弱位相物体近似

が効果的に機能する．

2.5.6 混合状態解析

混合状態解析とは，入射プローブの低いコヒーレンス度や検出器の点拡がり関数，試料

の振動などによってビジビリティが悪化した回折強度パターンから試料像を再構成する手

法 [55,63,64]である．本項では，量子力学の数学的基礎を使ってタイコグラフィ測定を確率論

的に扱う Pierre Thibault と Andreas Menzel によって提案された手法 [55] をまとめる．入

射プローブの空間コヒーレンスが低下している場合を例に挙げて本手法の要点を説明したの

ち，ePIEと difference mapへの実装法をまとめる．

これまでにも述べてきたように，完全コヒーレント照明の場合，検出器で測定される回折強

度パターン Is(q)は，

Is(q) = |F[ψs(r)]|2 (2.27)

と書ける．ψs(r)は，

ψs(r) = P (r)O(r +Rs) (2.28)

入射波動場関数 P (r)と試料関数 O(r)の積で定義される背面波動場である．ここでは，試料

を走査させながら回折強度パターンを取得すると考えているため，Rは試料の変位を表し，s

は s 番目の測定位置という意味である．次に (2.28) 式を状態ベクトルを用いて表してみる．

入射波動場関数は状態ベクトル |P ⟩となり，試料面における入射波動場 P (r)は，

P (r) = ⟨r |P ⟩ (2.29)
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と表される．試料関数 O(r)は演算子として，

Ôs = O(r +Rs) (2.30)

と記述できる．つまり，背面波動場 |ψs⟩は状態ベクトルで，

|ψs⟩ = Ôs |P ⟩ (2.31)

となり，測定される回折強度パターンは，

Is(q) = |⟨q |Os |P ⟩|2 (2.32)

と記述できる．これは回折強度パターンに対応するオブザーバブル Îs(q)を利用して，

Is(q) = Tr
[
Îs(q)ρ

]
(2.33)

と書き換えられる．Trは行列の主対角成分の総和を計算するトレースのオペレータを表して

いる．ρは，

ρ = |P ⟩ ⟨P | (2.34)

で定義される入射波動場の密度行列であり，ここでは完全コヒーレント照明を仮定しているの

で純粋状態として記述される．一方，部分コヒーレント照明の場合は混合状態に相当し，入射

波動場の挙動は互いには干渉しない複数のコヒーレントな波動場を利用して記述される．つま

り，部分コヒーレント照明の場合の入射波動場の密度行列は，純粋状態の状態ベクトルから形

成される複数の密度行列の総和になる．つまり，互いに直交する 1番目から m番目までの状

態ベクトルがあるとすると，入射波動場の密度行列 ρは，

ρ =
m∑

k=1

|Pk⟩ ⟨Pk| (2.35)

となり，(2.32)式は，

Is(q) =

m∑
k

|⟨q |Os |Pk⟩|2 (2.36)

となる．(2.36)式を位相回復アルゴリズム組み込むためには，

Is(q) =
m∑
k

∣∣∣F [
ψ(k)
s (r)

]∣∣∣2 (2.37)
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と量子力学から離れた表記にすると理解しやすい．つまり，空間的に部分コヒーレントなプ

ローブを試料に入射して取得した回折強度パターンは，複数の互いに干渉しないコヒーレント

なプローブを試料に照射して取得した複数の回折強度パターンの足し合わせとして表現でき

る．具体的には，ePIEでは逆空間拘束を表している (2.12)式を，

Ψ(k)
n,s(q) =

√
Is(q)

F
[
ψ
(k)
n,s(r)

]
√∑m

k

∣∣∣F [
ψ
(k)
n,s(r)

]∣∣∣2 (2.38)

とし，試料関数と入射波動場関数の更新関数である (2.14)(2.15)式は，

On+1 (r) = On (r) + α

∑m
k P

(k)∗
n (r −Rs)

|
∑m

k P
(k)
n (r −Rs) |2max

m∑
k

(
ψ′(k)
n,s (r)− ψ(k)

n,s (r)
)

P
(k)
n+1 (r) = P (k)

n (r) + β
O∗

n (r +Rs)

|On (r +Rs) |2max

(
ψ′(k)
n,s (r)− ψ(k)

n,s (r)
) (2.39)

とすれば，入射波動場関数が複数のモードによって構成される混合状態解析へ拡張できる．

difference mapの場合は逆空間拘束を表す (2.22)式を，

ψ
(k),F
s,1 (q) =

√
Is(q)

F
[
2ψ

(k)o
s,1 (r)− ψ

(k)
s,1 (r)

]
√∑m

k

∣∣∣F [
2ψ

(k)o
s,1 (r)− ψ

(k)
s,1 (r)

]∣∣∣2 (2.40)

とし，実空間拘束を満たす試料関数と入射波動場関数を表す (2.20)式を，

Ô(r) =

∑m
k

∑
j P̂

(k)∗(r −Rs)ψ
(k)
s (r)∑m

k

∑
j

∣∣∣P̂ (k)(r −Rs)
∣∣∣2

P̂ (k)(r) =

∑
j Ô

∗(r +Rs)ψ
(k)
s (r + Rs)∑

j

∣∣∣Ô(r +Rs)
∣∣∣2

(2.41)

とすれば同様に拡張できる．

2.6 オーバーラップパラメータと収束性の関係

繰り返し述べているように，タイコグラフィでは近接する入射プローブの照射領域が重なる

ように試料（もしくは入射プローブ）を走査し，そのオーバーラップ領域を利用して再構成計
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算を行っている．そのため，“どのような走査軌道をたどり，どの程度のオーバーラップ領域

があるのか”は，再構成計算の収束性，再構成像の像質に直接的に関係している．本節では，

タイコグラフィをタイコグラフィたらしめている“オーバーラップ”と再構成計算の収束性の

関係に関してまとめる．

2.6.1 オーバーラップ率と収束性の関係

X線タイコグラフィが実証された [26]直後，オーバーラップ率と再構成計算の収束性の関

係をまとめた計算機シミュレーションの結果が報告された [65]．隣り合う照射位置の中心間距

離 a，入射プローブの半径 r を用いてオーバーラップ率 oは，

o = 1− a

2r
(2.42)

と定義されている．オーバーラップ率 oを変化させながら再構成計算を行い，オリジナル画像

と再構成像の一致度で収束性を評価した結果，60%のオーバーラップ率が良いと結論づけられ

ている．しかしながら，実際の実験では他の様々なパラメータとのバランスが求められる．放

射光施設を利用した実験では測定時間が限られているため，所望の観察領域（同じ測定点数で

オーバーラップ率を上げると観察領域はせまくなる．）や空間分解能（回折強度パターンを取

得する際の露光時間に関係する．）を考慮してオーバーラップ率を決定している．また，生物

試料を観察する場合は，5.5.3項で述べるドーズと空間分解能の関係も考慮して実験条件を決

定する必要がある．さらに，入射プローブとして集光 X線を利用する場合は，ここで紹介した

計算機シミュレーションで想定されているピンホールを利用する場合とは異なり，入射プロー

ブがサイドローブをもつため（例えば図 3.10を参照されたい），入射プローブの半径を定義す

ることが難しく，(2.42)式をそのまま適用できない．このように，実際には 60%という数字

を目安としながらも，それぞれの測定において最適値を模索しているというのが現状である．

2.6.2 走査軌道と収束性の関係

オーバーラップ率だけでなく走査軌道も，再構成計算の収束性に大きな影響を与える．図

2.11 にタイコグラフィ測定で用いられている代表的な走査軌道を示した．図 2.11(a) はメッ

シュ状の走査軌道で，最も一般的であり，X 線タイコグラフィが実証された当初は，全ての

実験においてこの走査軌道が用いられていた．しかしながら，試料が弱位相物体の場合，走

査軌道に由来するメッシュ状のアーティファクトが試料像に現れやすいという問題が指摘さ
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図 2.11 タイコグラフィ測定における主な走査軌道．(a) メッシュ状．(b) 同心円状．(c)

フェルマー螺旋状．各図で走査点数とオーバーラップ率は揃えている．

れた [62]．そこで提案されたのが図 2.11(b)に示した同心円状の走査軌道である [31]．測定点

数，オーバーラップ率を変化させることなくメッシュ状のアーティファクトを除去できるの

で，今に至るまで広く使われている [33, 45, 49, 55, 66]．図 2.11(c)に示したのが，近年提案さ

れたフェルマー螺旋に沿った走査軌道である [67]．走査軌道に由来するアーティファクトを出

現させず，収束性の良い再構成計算を行うためには，“並進対称性がないこと”と“各測定点

におけるオーバーラップ率にばらつきがないこと”が求められる．フェルマー螺旋の沿った走

査軌道はどちらも満たしており，特にオーバーラップ率が低い場合に，他の 2つの走査軌道を

採用した場合よりも優れた試料像を再構成できるという結果が，計算機シミュレーションと実

験で示されている．

また，パワースペクトル密度の観点からもフェルマー螺旋が優れている根拠が示唆されて

いる．図 2.11 に示した 2 次元の走査軌道パターンのパワースペクトル密度を計算すると，

フェルマー螺旋の場合でのみ，広い空間周波数領域で安定した高い値を示す [67]．広がったパ

ワースペクトル分布をもつ入射プローブを利用すると再構成計算の収束性が向上するという研

究 [42, 68]もあることから，この考え方には一定の説得力があると考えられ興味深い．

2.7 オーバーサンプリング条件

CDIでは，回折強度パターンを細かくサンプリングして情報量を増やす [18]ことで，実験

的には取得できない構造因子の位相を再構成する．回折強度パターンから試料の電子密度分布

を再構成するにはどれだけ細かく回折強度パターンをサンプリングしなければならないのか，

を示しているのがオーバーサンプリング条件である．タイコグラフィにおいては観察対象が孤
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立試料ではなく，入射波動場はサイドローブをもつため，従来のオーバーサンプリング条件を

そのまま適用できない．便宜上，試料の直前に配置されたピンホールの大きさ，もしくは入射

プローブとして利用する集光ビームのスポットの大きさを実空間における試料大きさと定義

し，2.7.1項で説明するオーバーサンプリング条件を満たすように実験系を構築してタイコグ

ラフィ測定を行っている．しかしながら，タイコグラフィでは近接する照射領域同士の重な

り領域という実空間における情報の冗長性があるため，従来のオーバーサンプリング条件を

満たさなくても再構成が可能であるとする研究が近年報告された [69]．この論文でタイコグ

ラフィ特有のオーバーサンプリング条件が定義されている．本節では，従来の CDIにおける

オーバーサンプリング条件を説明したのち，それをタイコグラフィへ拡張する 1つのアイディ

アに関して簡潔に述べる．

2.7.1 コヒーレント回折イメージングにおけるオーバーサンプリング条件

図 2.12(a) に示すのは，Nx×Nz ピクセルに離散化された大きさ ax×az の試料と，それに

対応する構造因子の自乗で表される回折強度パターンである．試料による X線の吸収がなく

単色平面波照明の場合，回折強度パターンは Friedel則 [70]により中心対称性をもつため，こ

の回折強度パターンがもつ情報量は (Nx×Nz) /2となり，Nx×Nz の情報量をもつ試料像を再

構成することは不可能である．そこで，オーバーサンプリングが必要になる．どれだけ細かく

サンプリングしたのかを表す指標はオーバーサンプリング率 σ で表現される．図 2.12(b) に

x方向を σxNx ピクセル，z 方向を σzNz ピクセルでサンプリングした回折強度パターンを示

す．この回折強度パターンがもつ情報量 (σxNx×σzNz) /2が，試料の情報量よりも大きくな

ればオーバーサンプリング条件を満たしているといえる． 2次元の場合，

σxσz≥2 (2.43)

となる．(2.43)式を満たせば，回折パターンが試料像を再構成し得る情報量をもつということ

になる．回折強度パターンをどれだけ細かくサンプリングしても，実空間における空間分解能

は変わらず x方向は ax/Nx，z 方向は az/Nz である．つまり，オーバーサンプリングされた

回折強度パターンに対応する実空間画像は，Nx×Ny ピクセルの試料の外側に電子密度が 0と

なる領域が現れる．このとき，Nx×Ny ピクセルの試料領域はサポートとよばれる．CDI で

は，サポート外の電子密度が 0である領域をうまく拘束条件として利用することで試料像を再

構成する．また，σ は入射プローブの波長 λ，1次元の試料大きさ a，試料–検出器間距離（カ

メラ長）L，検出器のピクセルサイズ P を用いて，
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図 2.12 離散化した試料像と回折強度パターンの関係．(a) オーバーサンプリングしてい

ない場合．(b)オーバーサンプリングをしている場合．Nx×Ny の情報量をもつ試料を回折

強度パターンから再構成するためには，回折強度パターンを細かくサンプリングする必要が

ある．それは試料の周りに電子密度が 0である領域が現れることに相当する．

σ =
Lλ

aP
(2.44)

と表現できる．実験的には，測定前に試料大きさを正確に知ることができないことも多く，ま

た，ノイズやビームストップによるデータ欠損もあるので，オーバーサンプリング的に余裕を

もった実験系にする必要がある．
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2.7.2 タイコグラフィにおけるオーバーサンプリング条件

タイコグラフィの場合でも従来の考え方に従って，(2.43)式で与えられるオーバーサンプリ

ング条件を満たすように，例えば (2.44)式の 1次元の試料大きさ aに相当する入射プローブ

サイズを小さくしたり，カメラ長を長くしたりする必要がある．これは経験的に裏付けられた

事実であり，妥当な実験方針であることは間違いない．しかし一方で，タイコグラフィ測定の

ステップ幅が ∆Rのとき，∆Rの逆数で与えられる ∆U = 1
∆R の空間周波数間隔で回折強度

パターンをサンプリングすれば試料と入射波動場の再構成は可能であるという研究が報告され

た [71]．言い換えれば，タイコグラフィにおいてのオーバーサンプリング条件は入射プローブ

の大きさに依存しないということである．この考え方にのっとったタイコグラフィの 1次元の

オーバーサンプリング率 σpty は，

σpty =
Lλ

2∆RP
(2.45)

となる．(2.44) 式と比較すると，1 次元の試料大きさの a の代わりにステップ幅 ∆R が式に

入っている．分母に 2の係数がついているのは，試料だけでなく入射波動場も再構成する必要

があるためであり，2次元でのオーバーサンプリング条件としては，

σpty,xσpty,z≥2 (2.46)

となる．(2.46)式を満たせば，測定した回折強度パターンが (2.43)式で表される従来の CDI

におけるオーバーサンプリング条件を満たしていなくても，試料像と入射波動場関数の再構成

が可能であることが実験的に示されている [69]．再構成計算を行う際は，計算機上で検出器の

ピクセルサイズ P を細かく分割して従来の CDIにおけるオーバーサンプリング条件（(2.43)

式）を満たすようにする必要がある．

本項で紹介した手法によって従来と変わらない像質の再構成像が得られるのであれば，長

いカメラ長を確保する必要がなくなり，実験ハッチの高さが必要な Bragg配置のタイコグラ

フィ [72–75]において特に有益である．また逆に言うと，現状よりもカメラ長を短くできるの

で，同じ検出器でも試料の高空間周波数領域の情報を取得できる．このように非常に魅力的な

アイディアであり，実験と理論の両面でさらなる研究の発展が期待される．
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2.8 結言

本章では，Hoppe が提案したタイコグラフィのアイディア，WDDC を用いたタイコグラ

フィ位相回復法，フーリエ反復法を取り入れた“新式”タイコグラフィの代表的な 2つの位相

回復アルゴリズムである ePIEと difference map，そして混合状態解析というようにタイコグ

ラフィの発展を時系列に並べながら，その原理とアルゴリズムを述べた．以下にその内容をま

とめる．

(1) タイコグラフィでは，試料（もしくは入射プローブ）を光軸垂直面内方向に動かしなが

ら，2枚以上の回折強度パターンを取得し，それらを位相回復計算に用いることで，1

枚の回折強度パターンのみでは残存する試料構造決定の曖昧さを除去できる．

(2) WDDC法を用いたタイコグラフィ位相回復法は，4次元Wigner関数に畳み込み定理

を適用することで試料の位相像を再構成する．しかしながら，その空間分解能は試料

（もしくは入射プローブ）のステップ幅に制限されるという欠点があるため，電子線，X

線を入射プローブとして用いた実証実験ののちにイメージング技術として浸透すること

はなかった．

(3) 直接的位相回復法として提案されたタイコグラフィは HIOアルゴリズムに代表される

フーリエ反復法と出会うことで現在の形である“新式”タイコグラフィとなった．よく

用いられるタイコグラフィの位相回復アルゴリズムには ePIE と difference map があ

る．

(4) 吸収を無視でき位相も小さい試料の場合，弱位相近似を適用できる．この近似を実装す

れば，試料関数の振幅と位相，入射波動場関数の振幅と位相という 4つの未知関数のう

ち，試料関数の振幅を既知情報として扱えるため，収束性が非常に向上する．

(5) 混合状態解析によって，ビジビリティの悪い回折強度パターンから試料と入射波動場を

再構成できるようになった．混合状態解析において，部分コヒーレント照明による回折

強度パターンは，互いに干渉しない複数のコヒーレント照明による回折強度パターンの

足し合わせとして記述できる．
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(6) オーバーラップ率は 60%程度が良いとされているが，実際には，実験条件や所望の空

間分解能，観察視野などのバランスをとって決定する．また，走査軌道によっても再構

成像の像質は変化する．走査軌道に求められる条件は“並進対称性をもたないこと”と

“照射位置によってオーバーラップ率の偏りがないこと”と考えられており，最近フェ

ルマー螺旋に沿った走査軌道が優れているという報告があった．

(7) オーバーサンプリング条件は，回折強度パターンから試料と入射波動場を再構成するた

めに満たすべき条件である．タイコグラフィにおけるオーバーサンプリング条件は従来

の CDIのオーバーサンプリング条件とは異なり入射プローブの大きさには依存しない

ということが報告されている．これは，逆空間でのサンプリングの不足は実空間におけ

るサンプリング（細かいステップ幅）によって補えるという考えに基づいている．もし

将来的に，この考えにのっとった解析法が実験においても実用的になるのであれば，カ

メラ長などのタイコグラフィにおける実験条件が緩和する可能性がある．
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高空間分解能 X線タイコグラフィ

3.1 緒言

X線タイコグラフィは 2007年に Swiss Light Source で実証 [26]されて以来，世界中の放射

光施設で研究が進められている．2008年には Pierre Thibaultらが入射 X線の波動場も同時

に再構成する位相回復アルゴリズムを開発し，フレネルゾーンプレートによる集光 X線を入射

プローブとして利用した X線タイコグラフィを実現させた [27]．また，Cristian G. Schroer

らのグループは照明光学系に X線屈折レンズを利用して同様の実験を行った [76]．このよう

に，集光 X線を利用することで入射プローブのフラックス密度が増大し，試料の高空間分解能

情報をもつ，高周波数領域の回折強度パターンを優れた信号対雑音比（Signal-to-noise ratio,

SNR）で取得できることが期待される．しかしながら，これらの先行研究では回折強度パター

ンの測定中に装置の熱膨張と熱収縮によって発生する入射プローブの位置ドリフトや，集光素

子の集光効率が低いという問題が指摘されており，再構成像の空間分解能は 50 nm 程度に留

まっていた．そこで，我々は集光効率の高い全反射ミラー集光照明光学系を構築し，また，入

射プローブの位置ドリフトによる再構成像への悪影響を抑制するため，実験系の恒温化システ

ム，ならびに入射プローブの照射位置エラー修正法を開発した．本章では，これらの要素技術

開発の効果を実証するため、SPring-8BL29XUL で行った回折強度パターン取得実験と，解

析結果に関して述べる．
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3.2 回折強度パターン取得実験

3.2.1 実験条件

回折強度パターン取得実験の模式図を図 3.1に示す．Si(111)ブラッグ反射を利用した 2結

晶配置のモノクロメータを用いて単色化された 11.8 keV の X 線を KB 配置の全反射ミラー

によってスポットサイズ 1µm 程度に集光し，その焦点位置に試料を配置した．本実験で利

用した KBミラーの設計値を表 3.1に示す．Si PINフォトダイオードによって測定した集光

ビームのフォトンフラックスは 3× 107 photons/secであった．試料には NTTアドバンステ

クノロジ社製の厚さ 200 nm，最小構造 50 nmの Taジーメンススターテストチャートと窒化

珪素薄膜上に展開した Auナノ粒子を利用した．Auナノ粒子は形状制御合成技術 [77]を用い

て大きさ 100 nm程度に統一されている（大阪大学大学院工学研究科（現在は信州大学環境・

エネルギー材料科学研究所 准教授）の是津信行助教による提供）．直接撮像型 CCD 検出器

（Princeton Instruments社製 PI-LCX1300）を，試料から 2.024m下流に設置した．面積が

600× 600µm2，厚さが 500µm，材質が Taのビームストップと，面積が 2× 2mm2，厚さが

2mm，材質が Alのアテネータを切り替えることで，1点の測定点において低空間周波数領域

と高空間周波数領域の回折強度パターンをそれぞれ取得した．2mm角のアテネータを利用し

た際は高周波領域の情報だけでなく，ダイレクトビームの情報も取得している．2枚の回折強

度パターンは，両者に共通するピクセルを利用して計算機上で統合した．

表 3.1 1µm集光全反射ミラーの設計値

水平方向集光ミラー 垂直方向集光ミラー

ミラー中心位置での入射角（mrad） 1.0 1.25

光源–ミラー中心間距離（m） 48.105 48.0

焦点距離（mm） 495 600

有効領域（mm2） 94.5×4.0 94.5×4.0
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図 3.1 回折強度パターン取得実験模式図．KB ミラーによって 11.8 keV の X 線を集光

し，その焦点位置に試料を配置した．検出器で回折強度パターンを取得する際は，低空間周

波数領域から高空間周波数領域まで良い SNRで取得するため，ビームストップとアテネー

タをそれぞれ利用した 2 枚に分けて取得した．2 枚の回折強度パターンは計算機上で統合

した．

3.2.2 実験系の恒温化システム

回折強度パターン取得実験中は，図 3.2(a) に示す実験ハッチの内側を囲むように設置した

パネルヒーター，パネルヒーターに貼り付けた測温抵抗体、PID 制御によって実験ハッチ全

体の恒温化を行った。さらに、図 3.2(b)に示した実験装置を図 3.2(c)のように恒温材で取り

囲んだ。これらをまとめて恒温化システムとよぶ．恒温化システム利用時の実験装置の各位置

における温度変動を図 3.3に示す．測定箇所を図 3.3(a)、1回のタイコグラフィ測定にかかる

10時間での温度変動を図 3.3(b)に示した．恒温化システムなしの場合は 10時間で 0.5◦C程

度発生していた温度変動は，恒温化システム導入後，0.04◦Cまで抑制されていることが分か

る．また，恒温化システム利用時の入射 X 線の位置ドリフト量を図 3.4 に示した．位置ドリ

フト量は，10分ごとに基準位置となる Taテストチャートのエッジ構造を見つけることで測定
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図 3.2 恒温化システムのデジタルカメラ写真．(a) 実験ハッチに取り付けられたパネル

ヒーター．(b)実験装置．(c)実験装置を取り囲む恒温材．

した．10分ごとの位置ドリフト量が図 3.4(a)，合計量が図 3.4(b)である．10分ごとでは x方

向 z 方向とも，最大 30 nm程度であることが分かる．さらに，10時間での合計ドリフト量は

x方向が 100 nm程度，z 方向は 500 nm以下になっていることが分かった．恒温化システム

がない場合は 5µm程度の位置ドリフトが存在したことから，恒温化システムの導入によって

入射 X線の位置ドリフトが 1/10以下に抑制された．
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図 3.3 恒温化システム導入後の実験装置の温度変動．(a) 温度の測定位置．(b) 各位置で

の温度変動．10時間の測定時間で 0.04◦Cまで抑制できている．
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図 3.4 恒温化システム導入後の入射 X線の位置ドリフト量．(a)10分ごとの位置ドリフト

量．(b)時間で積算した合計位置ドリフト量．

3.2.3 入射 X線の照射位置エラー修正法

3.2.2 項で述べた実験系の恒温化システムによって，温度変動を 1/10 以下まで抑制したも

のの，所望の空間分解能である 10から 20 nmと比較すると，無視できない位置ドリフトが残

存していると言える．そこで，我々は試料構造を利用した入射プローブの照射位置エラー修正

法を考案し，測定手順の 1つとして実装した．この手法は，集光 X線の 1次元強度プロファ

イルを優れた SNRで取得する技術である，暗視野ナイフエッジ走査法 [78]を利用する．暗視

野ナイフエッジ走査法の概略図を図 3.5に示した．集光点にナイフエッジを挿入しながら，暗

視野での散乱 X線強度を測定する．本手法を用いれば，透過 X線強度を利用するワイヤース

キャン法よりも良い SNRで集光 X線の 1次元強度プロファイルを取得できる．
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図 3.5 暗視野ナイフエッジ走査法の模式図．ナイフエッジを挿入しながら，暗視野の散乱

X線強度を測定する．横軸をナイフエッジの位置，縦軸を暗視野散乱 X線の強度としてプ

ロットすると集光 X線の 1次元強度プロファイルが得られる．

我々の実験における手順としては，試料の特徴的な構造をナイフエッジとして利用して集

光 X 線の 1 次元強度プロファイルを取得し，ガウス関数でフィッティングを行う．そして，

フィッティング曲線の頂点を基準位置とする．各回折強度パターンを取得する前に水平，垂直

方向ともに基準位置を見つけて，そこから照射位置へ移動することで，正しい位置に入射プ

ローブを照射できると考えた．このときの位置精度は，ガウス関数によるフィッティングの精

度とピエゾステージの位置再現性に依存し，5 nm以下と見積もられる．照射位置エラー修正

法に利用した Taジーメンススターテストチャートのエッジ構造と孤立 Auナノ粒子の走査型

電子顕微鏡（Scanning Electron Microscopy, SEM）像を，図 3.6(a)(b)に示した．熱の発生

源となるステッピングモーターステージを利用せずにすむよう，これらの基準位置と観察領域

との距離は，ピエゾステージの可動範囲である 100µm以下に収まるようにした．例として，

Taジーメンススターテストチャートのエッジ構造を利用して得た入射 X線の水平方向強度プ

ロファイルを図 3.6(c) に示した．赤の実線で示したのが強度プロファイルのガウスフィット

曲線であり，矢印で示した頂点が基準位置である．
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図 3.6 試料構造を利用した入射 X 線の照射位置エラー修正法．(a)Ta ジーメンススター

テストチャートを測定するときは，水平方向，垂直方向の 2 つのエッジ構造を利用した．

(b)Auナノ粒子を測定するときは，孤立したナノ粒子を利用した．(c)Taジーメンススター

テストチャートのエッジ構造を利用して取得した入射 X 線の水平方向強度プロファイル．

ガウス関数によるフィッティング曲線の頂点を基準位置として定義する．

3.2.4 回折強度パターン

図 3.7(a)に Taジーメンススターテストチャートの SEM像を示す．SEM像中の赤点は X

線の各照射位置を示している．500 nmのステップ間隔で 7（水平方向）×7（垂直方向）点を

走査し，各点でビームストップとアテネータを使い分け，49枚の回折強度パターンをそれぞ

れで取得した．1点あたりの露光時間は，ビームストップを利用して低空間周波数領域の回折

強度パターンを取得した際は 30秒，アテネータを利用してダイレクトビームと高空間周波数

領域の回折強度パターンを取得した際は 80秒であった．黄点で示した位置に X線を照射した

ときの回折強度パターンが図 3.7(b)である．アテネータの影になる領域の回折強度パターン

は，厚さ 2mmの Alによる 11.8 keVの X線の吸収量から復元した．回折強度パターンの最

大空間周波数は 60µm−1 であり，実空間でのピクセルサイズに換算すると 8.3 nmになる．
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図 3.7 Ta ジーメンススターテストチャートの回折強度パターン．(a)Ta ジーメンスス

ターテストチャートの SEM 像．赤点は照射位置を示している．(b)(a) の黄点で示した位

置に X 線を照射したときの回折強度パターン．ビームストップとアテネータを切り替え

て取得した 2 枚の回折強度パターンを，2 枚に共通したピクセルを利用して貼り合わせて

いる．

3.3 再構成像

3.3.1 Taジーメンススターテストチャート

取得した 49 枚の回折強度パターンに 2.5.3 項でまとめた位相回復アルゴリズム ePIE [28]

を適用して再構成計算を行った．また，2.5.5で述べた試料による X線の吸収を無視する弱位

相物体近似 [31] を利用した．再構成された試料像とその拡大像を図 3.8 に示した．観察領域

は 5 × 5µm2 である．X線タイコグラフィでは，入射 X線のステップ間隔は既知情報として

取り扱うため，位置ドリフトの影響が顕著であった恒温化システムを導入する前では，図 3.9

に示すように再構成像の取得は困難であった [79]．しかし，恒温化システムを導入後の本解析

ではアーティファクトがなく鮮明な試料像を再構成できている．さらに，拡大像からは 50 nm

の最小構造が鮮明に可視化されていることが分かる．また，入射 X線の波長 λ，試料を構成す
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µ

図 3.8 Ta ジーメンススターテストチャートの再構成像．(a) 再構成位相像．観察領域は

5× 5µm2 である．(b)拡大像．50 nmの最小構造が鮮明に再構成されている．

図 3.9 恒温化システムなしの場合の再構成像．装置の熱膨張と熱収縮による入射プローブ

の試料に対する位置ドリフトのために反復的位相回復計算が収束せず，試料の構造を再構成

できていない．

る元素もしくは化合物の複素屈折率の位相項 δ，試料の厚さ z を利用して，試料による入射 X

線の位相変化量 ϕは，

ϕ =
2πz

λ
δ (3.1)

と表現できる．今回の再構成像の位相の値 0.2 radは，厚さ 200 nmの Taに対する 11.8 keV

の X線の位相変化量の理論値と，良い一致を示している．
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3.3.2 入射 X線波動場

図 3.10に試料像と同時に再構成された入射 X線の波動場を示した．図 3.10(a)が 2次元の

再構成強度分布と位相分布であり，強度分布の断面を図 3.10(b)に黒色の実線で示す．KB配

置の全反射ミラーによる集光ビームを入射プローブとして用いているため，矩形開口からのフ

ラウンホーファー回折に相当する sinc関数状の強度分布が再構成されている．また，断面強

度プロファイルを，すでに確立された手法である暗視野ナイフエッジ法によって取得した 1次

元強度プロファイル（赤色の断線）と比較したところ，良い一致を示した．つまり，タイコグ

ラフィによって信頼度の高い強度分布が再構成されていると言える．さらに，タイコグラフィ

では 2次元で強度分布だけでなく位相分布も再構成できるため，角スペクトル法 [80, 81]と組

み合わせれば，3次元でのビームキャラクタリゼーションが可能となる．
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図 3.10 入射 X線波動場の再構成像．(a)強度分布と位相分布．(b)X線タイコグラフィで

再構成された 2 次元強度分布の断面と暗視野ナイフエッジ走査法によって取得した入射 X

線の 1 次元強度プロファイルの比較．両者は良く一致しており，X 線タイコグラフィによ

る再構成像の確かさを保証している．
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3.3.3 Auナノ粒子

Auナノ粒子を試料として用いたタイコグラフィ測定では，500 nmのステップ間隔で 5（水

平方向）×7（垂直方向）点を走査させ 35枚の回折強度パターンを取得して再構成計算を行っ

た．初期推定入射波動場関数には，Taジーメンススターテストチャート観察時に再構成され

た入射波動場を用いた．図 3.11(a)に Auナノ粒子の SEM像，図 3.11(b)には同じ領域の再

構成像を示した．長周期のアーティファクトが現れている原因としては，アテネータによっ

て減衰した上で取得した低空間周波数領域の回折強度パターンの SNRが悪いことが挙げられ

る．図 3.11(c) に再構成像の中心部分にあるナノ粒子の拡大図を示した．これより，100 nm

程度のナノ粒子を鮮明に観察できていることが分かる．赤線で示した部分のラインプロファイ

ルより，このエッジ構造は 17 nmの空間分解能で解像できていると言える．
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図 3.11 Au ナノ粒子の再構成像．(a) 観察領域の SEM 像．(b) 再構成像．(c) 拡大像．

(d)(c) 中の赤線で示した部分のラインプロファイル．このラインプロファイルから空間分

解能は 17 nmと見積もられる．
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3.4 結言

本章では，高空間分解能 X線タイコグラフィの装置開発と実証実験に関して述べた．全反

射ミラー集光照明光学系，実験装置恒温化システム，入射 X線照射位置エラー修正法という 3

つの要素技術開発を行うことで空間分解能を制限していた実験的要因を取り除き，Taジーメ

ンススターテストチャートと Auナノ粒子の高空間分解能観察を実現した．以下に本章の内容

をまとめる．

(1) パネルヒーター，測温抵抗体，PID制御から構成される恒温化システムを開発し，実験

ハッチと実験装置の温度変動は恒温化システム導入前の 1/10まで抑制された．その結

果，入射 X線の位置ドリフトは 10時間で 500 nmと，導入前の 5µmと比較して 1/10

になった．

(2) 恒温化システム導入後も残存する位置ドリフトへの対策として，試料構造を利用して

暗視野ナイフエッジ走査法を行い，得られた入射 X線の 1次元強度プロファイルの頂

点を基準位置とする，入射 X 線照射位置エラー修正法を考案し実装した．その結果，

5 nmの精度で位置エラーを修正することに成功した．

(3) 全反射ミラー集光照明光学系，実験装置恒温化システム，入射 X線照射位置エラー修正

法を導入した X線タイコグラフィ装置で Taジーメンススターテストチャートの測定を

行った．回折強度パターンを取得する際は，ビームストップとアテネータを使い分ける

ことで，106 の強度ダイナミックレンジをもつ回折強度パターンを取得した．再構成計

算の結果，Taジーメンススターテストチャートの 50 nmの最小構造を鮮明に再構成で

きた．また，同時に再構成された入射 X線の波動場の断面プロファイルは，暗視野ナイ

フエッジ走査法によって取得された集光ビームの 1次元強度プロファイルと良い一致を

示した．この結果は正しい再構成像を得られていることを裏書している．

(4) Auナノ粒子を試料として用いたタイコグラフィ測定も続けて行った．解析の際，初期

推定入射波動場関数として，Taジーメンススターテストチャート観察時に再構成され

た入射波動場を用いた．1つのナノ粒子の断面プロファイルから空間分解能は 17 nmと

見積もられた．
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高位相感度 X線タイコグラフィ

4.1 緒言

物質中で X線が吸収される場合，物質に対する X線の屈折率 nは，

n = 1− δ − iβ (4.1)

と複素数で表される．位相項 δ と吸収項 β は，古典電子半径 re，X線の波長 λ，j 種の原子散

乱因子 fj = f0j + f ′j + if ′′j ，j 種の原子の数 nj，j 種原子の電子数 Zj を用いて，

δ =
re
2π
λ2

∑
j

nj
(
Zj + f ′j

)
β =

re
2π
λ2

∑
j

njf
′′
j

(4.2)

とそれぞれ表され，屈折率は X線の波長に依存していることが分かる．位相項 δ は吸収項 β

と比較して材料系試料で 1 桁程度，軽元素で構成される生物系試料では 3 桁程度大きいこと

が知られている [82]．X 線タイコグラフィでは試料の複素屈折率を反映した複素試料関数が

再構成される．つまり，吸収像だけでなく位相像も再構成されるため，生物試料の内部構造の

ような吸収コントラストの取得が困難な試料の高空間分解能・高位相感度観察が期待されてい

る．しかし，現状での生物試料の観察例は骨組織 [33]や大きさが数ミクロンの細胞の外形形

状 [30, 31, 83]などの数例に限定されている．その原因の 1つとして，照明光学系由来の強度

が強いために，試料由来の散乱信号を優れた信号対雑音比（Signal-to-noise ratio, SNR）で取

得できないことにある [31]．第 3章で述べた照明光学系で取得したラットの大脳皮質神経細胞
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µ

µ

図 4.1 脳神経細胞からの回折強度パターン．十字状に伸びる強度分布は照明光学系由来で

ある．中心の矩形型の領域はビームストップによって強度情報が失われている．ビームス

トップの周りに見えるスペックルが試料からの散乱信号であるが，照明光学系由来の強度が

支配的であることが分かる．

（東京大学（現ハーバード大学） 水谷 治央博士による提供）からの回折強度パターンを図 4.1

に示した．入射 X線のエネルギーは 8 keVであった．回折強度パターン中心の強度情報が欠

損している矩形型の領域はビームストップの影である．十字状に伸びる強い散乱強度は集光照

明光学系として利用している KB 配置の全反射ミラーの矩形開口に由来する．有限である強

度ダイナミックレンジをもつ検出器では，集光照明光学系由来の強度が強いために微弱な試料

由来の回折強度パターンを取得できない．つまり，例にあげた神経細胞などの弱位相物体の X

線タイコグラフィ測定には照明光学系の改良が必要であり，我々は集光素子の焦点面にスリッ

トを設置し，それを空間フィルターとして機能させる光学系を提案した．本章では，空間フィ

ルターを利用した高位相感度 X線タイコグラフィの，計算機シミュレーションによる事前検

討，放射光を利用した実験と解析結果に関して述べる．
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4.2 計算機シミュレーションによる空間フィルターの効果の

検討

SPring-8BL29XULでの実験系における空間フィルターの効果を見積もるため，X線のエ

ネルギー，光学配置，全反射ミラーのパラメータは 4.3 節で述べる実際の実験にのっとり，

計算機シミュレーションを行った．光学系の模式図を図 4.2 に示す．簡単のため，垂直方向

の 1次元で波動光学シミュレーションを行った．全反射ミラーの焦点面にスリットを配置し，

1.332m 離れた検出器面における強度分布をスリットの大きさを変えながら調べた．その結

果を図 4.3 に示す．スリットの開口サイズの条件は 1)スリットなし，2) 10µm，3) 100µm，

4) 500µmの 4種類である．検出器面における明視野領域では，スリットの有無，開口サイズ

に依存せず非常に強い強度となる．このため，この部分はビームストップで遮蔽するかアテ

ネータで減衰させることが多い．空間フィルターによる効果は暗視野領域に現れる．基準とな

るスリットがない場合を青色の実線で示した．黒色の実線で示した開口サイズが 10µmの場

合，スリットがない場合と比較すると暗視野領域の強度が 1桁から 2桁程度減衰している．赤

色の実線で示した開口サイズが 100µm の場合は，減衰量が 4 桁程度と非常に高い効果があ

る．開口サイズが 10µmの場合は，スリットからの X線散乱強度が大きくなるため，開口サ

イズが 100µmの場合と比較し，暗視野領域での強度が大きくなっていると考えられる．緑色

の実線で示した開口サイズが 500µmの場合は，開口サイズ 100µmの場合と同様に空間フィ

ルターの効果を確認できるが，その効果は高空間周波数領域に制限されてしまう．以上より，

SPring-8BL29XULにおける実験系では，スリットの開口サイズを 100µmにすると空間フィ

ルターとしての効果が最も大きいことが分かった．
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q

O

図 4.2 計算機シミュレーションの光学系．垂直方向の 1次元で行った．全反射ミラーの焦

点位置にスリット（空間フィルター）を配置した．スリットの開口サイズを変化させながら

検出器における強度分布を計算した．

µ

µ

µ

µ

図 4.3 回折強度パターンのスリット開口サイズ依存性．10，100，500µm の比較から，

100µm が最も効果的に暗視野領域の照明光学系由来の強度を遮断できていることが分

かる．
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4.3 回折強度パターン取得実験

4.3.1 空間フィルターの作製

実験的には，材質に Taを利用した矩形型スリットを 2つ組み合わせて空間フィルターとし

た．Ta箔の厚さは，上流側で 20µm，下流側で 10µmとした．下流側のスリットの役割は，

上流側のスリットからの散乱 X線を除去することである．集束イオンビームを利用して，上

流側のスリットには 70× 70µm2，下流側のスリットには 100× 100µm2 の開口を加工した．

矩形型スリットの光学顕微鏡像を図 4.4に示す．

4.3.2 実験条件

Si(111)ブラッグ反射を利用した 2結晶配置のモノクロメータによって単色化した，エネル

ギーが 8 keVの X線を KB配置の全反射ミラーでスポットサイズ 100 nmに集光した．本実

験で利用した全反射ミラーの設計値を表 4.1に示す．焦点位置の 1mm程度上流に 4.3.1項で

述べた 2枚の矩形型スリットから構成される空間フィルターを設置した．厚さ 12 nmの極薄

高解像 Ta ジーメンススターテストチャートを焦点位置に配置した．厚さ 12 nm の Ta に対

するエネルギーが 8 keVの X線の位相変化量は 0.02 rad= λ/314であり，この試料の観察に

は非常に高い位相感度が求められることが分かる．回折強度パターンを取得する直接撮像型

CCD検出器（Princeton Instruments社製 PI-LCX1300）は試料の 1.334m下流に配置した．

µ

図 4.4 矩形型スリットの光学顕微鏡像．
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表 4.1 100 nm集光全反射ミラーの設計値

水平方向集光ミラー 垂直方向集光ミラー

ミラー中心位置での入射角（mrad） 4.4 6

光源–ミラー中心間距離（m） 48.105 48.0

焦点距離（mm） 295 400

有効領域（mm2） 92.9×9.5 94.0×9.7

4.3.3 実験における空間フィルターの効果

空間フィルターの効果を実験的に確かめるために，試料を配置せずに空間フィルターがな

い場合とある場合で回折強度パターンを取得した．図 4.5(a)に空間フィルターがない場合と

ある場合の光学系模式図を示し，それぞれに対応する回折強度パターンを図 4.5(b)に示した．

露光時間はどちらの場合も 100秒である．空間フィルターがない場合は図 4.1でも言及した照

明光学系由来の十字状の強度が見られるが，空間フィルターを設置した場合，それは除去され

ていることが分かる．

4.3.4 回折強度パターン

図 4.6(a)に厚さ 12 nmの極薄高解像 Taジーメンススターテストチャートの走査型電子顕

微鏡（Scanning Electron Microscopy, SEM）像を示した．拡大像に示すように最小構造は

17 nmである．SEM像中の赤点は X線の照射位置を示しており，150 nmの間隔で 9 × 9点

をステップ走査して 81枚の回折強度パターンを取得した．1点あたりの露光時間は 400秒で

あった．黄点で示した位置に X 線が照射したときの回折強度パターンを図 4.6(b) に示した．

比較のために，露光時間を 400秒にそろえて取得した空間フィルターがない場合の回折強度パ

ターンも示す．左側に示した空間フィルターがない場合の回折強度パターンは，十字状の強度

によって試料由来の回折強度パターンが埋もれている一方，右側に示した空間フィルターがあ

る場合は，照明光学系由来の強度に妨げられることなく，試料由来の回折強度パターンを優れ

た SNRで取得できている．
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図 4.5 空間フィルターの効果．試料は配置していない．(a)空間フィルターない場合，あ

る場合の光学系模式図．(b)それぞれに対応する回折強度パターン．空間フィルターがない

場合，照明光学系由来の十字状の強度が確認されるが，空間フィルターを挿入することで除

去できている．露光時間はどちらの場合も 100秒である．
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図 4.6 極薄高解像 Ta ジーメンススターテストチャートからの回折強度パターン．(a)Ta

ジーメンススターテストチャートの SEM像．図中の赤点は X線の照射位置を表している．

拡大像から最小構造は 17 nmであることが分かる．(b)(a)の SEM像中の黄点で示した部

分に X線が照射したときの回折強度パターン．左側が空間フィルターのない場合，右側が

ある場合．露光時間はともに 400秒である．
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4.4 高解像極薄の Taジーメンススターテストチャートの再構

成像

取得した 81 枚の回折強度パターンに弱位相物体近似 [31] を取り入れた ePIE [28] を適用

し，試料像を再構成した．再構成された位相像を図 4.7(a) に示した．コントラスト良く試料

像を再構成できており，最小構造である 17 nmの構造が確認できる．さらに，再構成位相像の

ヒストグラムを図 4.7(b)に示す．2つのガウス関数でフィッティングを行い，ガウス関数の標

準偏差 σを位相感度と定義する．それぞれのガウス関数の標準偏差 σは，0.008，0.009 radと

なり， 0.01 rad= λ/628より優れた位相感度を達成したといえる．さらに，2つのガウス関数

のピークの差は 0.02 radであり，これは厚さ 12 nmの Taに対するエネルギーが 8 keVの X

線の位相変化量の理論値 [84]と一致しており，X線タイコグラフィによる定量的な高空間分

解能高感度観察に成功したと言える．
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図 4.7 極薄高解像 Ta ジーメンススターテストチャートの再構成像．(a) 再構成像．Ta

ジーメンススターテストチャートの最小構造である 17 nm 幅を解像できている．(b) 再構

成像の位相ヒストグラム．ヒストグラムを 2 つのガウス関数でフィッティングして，それ

らの標準偏差を位相感度として定義すると，0.01 rad を超える位相感度を達成できている

ことが分かる．
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4.5 結言

本章では，空間フィルターを利用した高位相感度 X線タイコグラフィの研究に関して述べ

た．以下に本章の内容をまとめる．

(1) 計算機シミュレーションによって，集光ビームの焦点位置に配置される空間フィルター

の効果を検討した．その結果，開口サイズが 100µmのスリットを配置することによっ

て検出器面における照明光学系由来の暗視野強度を 4 桁程度減衰できることが分かっ

た．

(2) Ta 箔に集束イオンビームによって矩形型開口を加工し，空間フィルターを作製した．

SPring-8BL29XUL において，厚さ 12 nm の Ta ジーメンススターテストチャートか

らの回折強度パターンを取得した．空間フィルターがない場合とある場合を比較する

と，その差は歴然であり，空間フィルターがない場合は試料由来の散乱信号を取得する

事は困難であったが，空間フィルターを挿入することによって，優れた SNRで弱位相

物体からの回折強度パターンを取得できた．

(3) 取得した回折強度パターンに反復的位相回復計算を適用し再構成された試料像から，

17 nmの空間分解能， 0.01 radを上回る位相感度を達成していることが分かった．
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暗視野 X線タイコグラフィ

5.1 緒言

第 3 章，第 4 章で述べてきたように，我々は全反射ミラー集光照明光学系，実験装置恒温

化システム，入射 X線の照射位置エラー修正法，空間フィルターといった様々な要素技術開

発によって X線タイコグラフィの高空間分解能化，高位相感度化を達成してきた．さらなる

高空間分解能化，高位相感度化に向けた障壁の 1 つが検出器の強度ダイナミックレンジであ

る．実験で利用される検出器の強度ダイナミックレンジは有限であるために，観察対象となる

試料が弱位相物体の場合，試料由来の回折強度パターンは，試料以外に由来する寄生散乱強度

や検出器の読出しノイズ，フォトンショットノイズなどに埋もれやすくなってしまう．図 5.1

は計算機シミュレーションによって算出した厚さ 50 nmのタンパク質に相当する弱位相物体

に 8 keVの X線を照射したときの回折強度パターンである．空間分解能は優れた信号対雑音

比（Signal-to-noise ratio, SNR）で取得した回折強度パターンの最大空間周波数で決定し，位

相感度は試料の大きな構造情報をもつ透過 X線領域におけるホログラムパターンを取得でき

るかが 1つの目安となる．図 5.1に示すように，試料が弱散乱体の場合，回折強度パターン中

心のホログラムと高空間周波数領域の回折強度パターンを同時に取得するためには，109 とい

う非常に大きな強度ダイナミックレンジが検出器に求められることが分かる．

そこで我々は，回折強度パターンの強度ダイナミックレンジを圧縮する手法として，インラ

インホログラムとビームストップを利用する暗視野 X線タイコグラフィを提案した．本章で

は、はじめに暗視野 X線タイコグラフィの原理を説明し，計算機シミュレーションによって

本手法の有効性を議論する．その後，SPring-8BL29XULにおいて行った試料に Taジーメン
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図 5.1 計算機シミュレーションによる弱位相物体からの回折強度パターン．X線タイコグ

ラフィでは入射プローブの情報をもつ明視野領域の回折強度パターンも取得することが望

ましいため，検出器に求められる強度ダイナミックレンジが非常に大きくなる．

ススターテストチャートを用いた実証実験と磁性細菌 MO-1 の高空間分解能内部構造観察へ

応用した結果に関してまとめる．

5.2 暗視野 X線タイコグラフィの原理

本節では暗視野 X線タイコグラフィの原理を，集光照明光学系を利用した一般的な X線タ

イコグラフィの光学配置と比較することで説明する．集光 X線タイコグラフィの模式図を図

5.2に示す．集光素子の焦点に試料を配置し，回折強度パターンを取得する．図 5.2で濃い黄

色で示している部分が透過 X線領域であり明視野領域と呼ばれる．一方，薄い黄色は回折 X

線の拡がりを表している．この部分は暗視野領域と呼ばれる．集光 X線のスポットサイズ w

は波長 λと開口数 NAを利用して

w =
λ

2NA
(5.1)

と表される．また回折面における明視野の大きさ Dbright は

Dbright =
aL

fb
(5.2)
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と表される．aは集光素子の開口大きさ，Lは試料と検出器間距離（カメラ長）である．fb は

集光素子の背面焦点距離である．光学配置は 5.4節で述べる SPring-8BL29XULにおける光

学系を想定し，試料による最大位相変化量が厚さ 50 nm 程度のタンパク質に対する 6.5 keV

の X線の位相変化量である場合，暗視野領域の中で最も強度の大きいピクセルと明視野領域

のピクセル（明視野領域の中での強度分布は，暗視野領域と明視野領域との強度差を考えると

無視できる程度になっている．）では，検出器 1 ピクセルあたりのフォトン数を比較すると，

105 photons/pixel程度の差があることが計算機シミュレーションから明らかになった．平面

波照明型のコヒーレント X線回折イメージングと異なり，入射 X線の波動場を再構成する X

線タイコグラフィでは，暗視野領域だけでなく明視野領域の回折強度を同時に取得することが

望まれるため，結果として大きな強度ダイナミックレンジが求められる．第 3章，第 4章で述

べた実験では，検出器の強度ダイナミックレンジが十分ではないため仕方なくビームストップ

を利用しているという状況であった．

暗視野 X 線タイコグラフィの模式図を図 5.3 に示す．試料の上流に円柱構造体を配置する

ことで従来の回折強度パターンに加えて試料の大きな構造情報をもつインラインホログラムを

取得する．また，明視野領域はビームストップによって遮蔽する．明視野領域の回折強度パ

ターンを利用せずに再構成計算を行うため，本手法を “暗視野”X線タイコグラフィと名付け

た．インラインホログラムの大きさ Dhologram は円柱構造体の半径 r，波長 λ，参照光源と検

出器間の距離 L′ をもちいて，

Dhologram =
2λL′

r
(5.3)

と表される．暗視野タイコグラフィが機能するための条件は 3つある．1つは，

r < w (5.4)

と円柱構造体の半径 r が集光スポットサイズ w よりも小さくなることである．これが成立す

れば，インラインホログラム Dhologram が集光 X 線の明視野領域である Dbright よりも高角

側へ拡がり，ビームストップによってインラインホログラムが遮蔽されない．もう 1 つの条

件は，

S > w (5.5)

と参照面における参照ビームの大きさ S がスポットサイズ w よりも大きくなることである．

S はインラインホログラムがもつ試料の最大構造情報に相当する．つまり，(5.5)式が満たさ
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図 5.2 集光 X線タイコグラフィの光学配置．w は集光ビームのスポットサイズ，Dbright

は集光 X線の検出器面における明視野領域の大きさを表している．

れるとき，インラインホログラムはビームストップによって失われた明視野領域の試料情報の

少なくとも一部をもつということである．3つ目の条件が体積と元素で決まる円柱構造体の全

電子数である．全電子数が大きすぎると円柱構造体に由来する回折強度パターンに試料由来の

回折強度パターンが完全に埋もれてしまい，そもそも試料像の再構成が不可能になってしま

う．逆に小さすぎるとインラインホログラムの効果が限定され，ビームストップによるデータ

欠損を補完できない．最適値は照明光学系や検出器の強度ダイナミックレンジ，所望の空間分

解能などにも依存するため一般化は難しいので，実際の実験を想定した計算機シミュレーショ

ンにより最適値を求めるのが妥当である．我々の場合では，材質が Au や Ta なのであれば，

直径が 100 nm，高さが 500 nmが最適と見積もられた．実際に作製することを考えると，作

製方法や経済的なコストにも気を配る必要がある．以上の 3つの条件を満足することで，イン

ラインホログラムによってビームストップによる試料情報の欠損を補完可能となり，ある空間

分解能，ある位相感度での試料観察に必要な回折強度パターンの強度ダイナミックレンジを圧

縮できると考えた．
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インライン
ホログラム

図 5.3 暗視野 X線タイコグラフィの光学配置．r は円柱構造体の半径，S は試料位置にお

ける参照ビームの大きさ，Dhologram は検出器面におけるインラインホログラムの大きさを

表している．

表 5.1 暗視野 X線タイコグラフィのシミュレーションにおけるパラメータ

X線のエネルギー 6.5 keV

スポットサイズ 600 nm

参照物体位置 試料の 500 µm上流

円柱構造体 Au， 直径 100 nm，高さ 500 nm

カメラ長 1374 mm

5.3 計算機シミュレーションによる基礎検討

5.3.1 計算機シミュレーションの各種パラメータ

暗視野 X線タイコグラフィの有効性を確かめるため，計算機シミュレーションによる基礎

検討を行った．表 5.1に計算機シミュレーションのパラメータをまとめた．これらは SPring-

8BL29XULでの実験を想定している．円柱構造体がないとき，あるときの試料面における波
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µ

図 5.4 試料位置における X線波動場の 2次元強度分布．円柱構造体が (a)ない場合と (b)

ある場合．KB配置の全反射ミラーのフラウンホーファー回折に加えて，円柱構造体に由来

する同心円状の強度分布が確認できる．

µ

図 5.5 計算機シミュレーションで試料として利用したレナ画像．赤点で示したのが各照射

位置である．図 5.6に黄点で示した位置に X線が照射したとして計算した回折強度パター

ンを示している．
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動場の強度分布を図 5.4に示す．KB配置の全反射ミラー光学系を想定しているため，矩形開

口からのフラウンホーファー回折を確認できる．円柱構造体がある場合は，それに加えて同心

円状の円形開口からのフラウンホーファー回折も重なっていることが分かる．図 5.5に示した

のが，今回の計算機シミュレーションにおいて試料として利用したレナ画像である．この画像

は，画像処理研究におけるテスト画像として一般的に用いられる．試料による入射 X線の最

大位相変化量は弱位相物体を想定して 0.01 rad とした．図 5.5 の図中に赤点で示した位置が

X線の各照射位置である．400 nmの間隔で 11×11点をステップ走査して 121枚の回折強度

パターンを計算機上で算出した．

5.3.2 回折強度パターン

暗視野 X線タイコグラフィの効果を確認するために，円柱構造体があるかないか，ビームス

トップがあるかないかの組み合わせが異なる 3つの条件で計算機シミュレーションを行った．

想定した検出器の仕様を表 5.2にまとめた．再構成像のピクセルサイズ ∆xは，入射 X線の

波長 λ，カメラ長 L，検出器のピクセルサイズ P，検出器のピクセル数 N を用いて，

∆x =
λL

PN
(5.6)

とできる．今回は，再構成像のピクセルサイズが 10 nm になるように各種パラメータを設定

した．明視野領域は 11 × 11 ピクセルで，ビームストップの大きさは 60 × 60 ピクセルとし

た．それぞれの配置と回折強度パターンの特徴，入射フォトン数，検出されたフォトン数を表

5.3にまとめた．配置 1では明視野領域の強度が非常に強いために，暗視野領域の回折強度パ

ターンがフォトンショットノイズに埋もれている．言い換えると，この条件で暗視野領域の回

折強度パターンを取得するためには，検出器の強度ダイナミックレンジが十分ではないという

ことである．配置 2では明視野領域をビームストップによって遮蔽しているため，配置 1と同

じ検出器であっても高空間周波領域の回折強度パターンを取得できている．しかしながら，低

空間周波数領域の回折強度パターンはビームストップによって欠損している．暗視野 X線タ

イコグラフィの配置である配置 3では円柱構造体からの回折強度パターンが支配的になってい

る．また，表 (5.3)から分かるように，同じ強度ダイナミックレンジの回折強度パターンを取

得するためには，配置 2において必要な入射フォトン数が最も大きくなっている．つまり，実

際の実験では配置 2で最も測定時間が長くなり，続いて配置 3，もっとも測定時間が短い配置

が配置 1ということにある．
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図 5.6 3種類の光学配置で算出した回折強度パターン．(a)円柱構造体なし，ビームストッ

プなし．(b)円柱構造体なし，ビームストップあり．(c)円柱構造体あり，ビームストップ

あり．

表 5.2 暗視野 X線タイコグラフィのシミュレーションにおける検出器のパラメータ

ピクセルサイズ 40×40 µm2

ピクセル数 656× 656

強度ダイナミックレンジ 106 photons/pixel
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表 5.3 暗視野 X線タイコグラフィのシミュレーションにおける 3種類の配置

配置 参照物体 ビームストップ 入射フォトン数 検出したフォトン数

1 なし なし 1.4× 108 1.4× 108

2 なし あり 2.9× 1014 1.5× 108

3 あり あり 3.1× 1011 4.2× 109

5.3.3 テスト画像の再構成像

計算機で算出した 3つの配置での回折強度パターンに位相回復アルゴリズム PIE [24]を適

用し取得した再構成像を図 5.7に示す．再構成アルゴリズムには，試料による X 線の吸収は

ないと近似する弱位相物体近似 [31]を組み込んだ．初期推定試料関数として一様な位相分布，

初期推定照射関数として sinc関数を与えて反復計算を始め，最終的な反復回数は 5 × 103 回

であった．

図 5.7(a)はオリジナルのレナ画像である．図 5.7(b)–(d)は，順に配置 1–3における再構成

像である．配置 1 では空間分解能が制限され，アーティファクトが再構成像の中に現れてい

る．配置 2では低周波数領域の強度情報が失われているために，X線照射時に高空間周波数領

域まで回折強度パターンが現れるエッジ構造のみが再構成され，結果としてコントラストが小

さい再構成像になっている．一方，暗視野 X線タイコグラフィの配置である配置 3では高い

空間分解能とコントラストの両立を実現していることが分かる．

5.3.4 Fourier Ring Correlationによる空間分解能の評価

再構成像の空間分解能を定量的に評価するために，Fourier Ring Correlation(FRC) [85,86]

による解析を行った．FRCは空間周波数空間において 2つの画像の相関を評価する手法で，

FRC(q′) =

∑
|q|∈q′ F1(q) · F ∗

2 (q)√∑
|q|∈q′ |F1(q)|2

∑
|q|∈q′ |F2(q)|2

(5.7)

と定義される．近年，X線タイコグラフィの空間分解能の見積もりに用いられており [46,87]，

今回の解析ではオリジナル画像とそれぞれの再構成像の FRCを計算した．その結果を図 5.8
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図 5.7 計算機シミュレーションにおける暗視野 X 線タイコグラフィ像．(a) オリジナル

画像．(b) 配置 1，(c) 配置 2，(d) 配置 3 での再構成像．暗視野 X 線タイコグラフィで

ある配置 3 では空間分解能とコントラストが両立していることが分かる．スケールバーは

500 nm．

に示す．配置 1では，FRCの値は空間周波数の増加とともに落ち込み，空間分解能を決定す

るしきい値として用いられる FRC= 0.5とは空間分解能で 35 nmに対応する位置で交差して

いる．配置 2 では，ビームストップによって失われている低空間周波数領域で FRC の値は

0.5を下回り，0.2以下になっている．一方，暗視野 X線タイコグラフィの配置 3では，配置

2と同様にビームストップがあるにもかかわらず，ビームストップに対応する領域で FRCの

値は 0.9以上となっている．しきい値との交点より，空間分解能は 15 nmと見積もられ，配置

1と比較してよい値を示している．図 5.9に配置 3で強度ダイナミックレンジが 106 の場合の

FRCと，配置 1で強度ダイナミックレンジが 107，108，109，1010 のときの FRCをまとめ
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図 5.8 Fourier Ring Correlation による再構成像の評価．縦軸が 2 枚の画像の相関値で

あり，横軸が空間周波数とそれに対応する空間分解能である．黒線は配置 1，赤線は配置 2，

緑線は配置 3の FRCをそれぞれ表している．青線は FRC= 0.5を表しており，空間分解

能を評価するしきい値として一般的に用いられている．

た．この図から，典型的な X線タイコグラフィの光学配置である配置 1で，暗視野 X線タイ

コグラフィの光学配置である配置 3，かつ強度ダイナミックレンジが 106 の場合に得られた再

構成像と同等の再構成像を得るためには，109 の強度ダイナミックレンジの回折強度パターン

を取得する必要があることが分かる．つまり，今回の条件では暗視野 X線タイコグラフィに

よって，回折強度パターンの強度ダイナミックレンジを 1/1000に圧縮できたと言える．
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図 5.9 回折強度パターンの強度ダイナミックレンジの圧縮量評価．配置 3 で回折強度パ

ターンの強度ダイナミックレンジが 106 の場合と同等な再構成像を配置 1で取得するため

には，109 の強度ダイナミックレンジが回折強度パターンに求められる．つまり，今回のシ

ミュレーション条件においては，暗視野 X線タイコグラフィによって回折強度パターンの

強度ダイナミックレンジを 1/1000に圧縮できるといえる．

5.3.5 再構成像のビームストップサイズ依存性

次に，再構成像のビームストップサイズ依存性を調べた．光学系は全て暗視野 X線タイコ

グラフィの配置 3である．回折強度パターンの強度ダイナミックレンジは 106 で統一した．図

5.10に示したのが，ビームストップサイズを 180× 180ピクセル，420× 420ピクセルにした
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ときの回折強度パターンと再構成像である．インラインホログラムを取得してはいるものの，

ビームストップによる低空間周波数領域のデータ欠損が大きくなっているため，長周期のアー

ティファクトが現れている．図 5.11には，これらの再構成像とオリジナル画像を利用して計

算した FRCである．比較のために，ビームストップサイズが 60× 60ピクセルのときの FRC

も再び示している．ビームストップサイズが 180× 180ピクセルのときは，ビームストップサ

イズが 60× 60ピクセルのときと比較して，低空間周波数領域の FRCが小さくなっている一

方で，高空間周波数領域では高い値になっている．これは，ビームストップが大きくなったこ

とにより，回折強度パターンの高空間周波数領域の SNRが向上しているためである．ビーム

ストップサイズが 420× 420ピクセルになるとデータ欠損量が多すぎるために再構成計算の収

束性が悪化し，FRCがしきい値を下回っている．つまり，全ての空間周波数領域にわたる試

料構造を再構成するためには，円柱構造体だけでなく，ビームストップサイズも最適化する必

要があると言える．
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図 5.10 ビームストップサイズを変化させたときの回折強度パターンと再構成像．ビーム

ストップサイズが (a)180× 180ピクセルのとき，(b)420× 420ピクセルのときの回折強度

パターン．強度ダイナミックレンジは 106 である．(c)(d)(a)(b) それぞれに対応する再構

成像．スケールバーは 500 nmである．
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図 5.11 FRC のビームストップサイズ依存性．ビームストップサイズが 180 × 180 ピク

セルのときは，低空間周波数領域で FRCの値が下がる一方，高空間周波数領域では高い値

を示している．ビームストップサイズが 420 × 420 ピクセルのときは，データ欠損の影響

が大きく，FRCが 0.5を下回っている．
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5.4 暗視野 X線タイコグラフィの実証実験

5.4.1 実験条件

回折強度パターン取得実験は SPring-8BL29XULで行った．図 5.12に暗視野 X線タイコ

グラフィ実験で利用した実験装置のデジタルカメラ写真を示す．温度変化による X線の位置

ドリフトを抑制するため，ミラーユニットと試料チャンバを同一の架台に配置した．重さがお

よそ 2.5トンの架台を利用することで高い安定性の実現を目指した．図 5.13(a)に暗視野 X線

タイコグラフィ実験の模式図を示す．仮想光源として試料の約 50m上流にクロススリットを

設置した．クロススリットのサイズは 12（水平方向）×16（垂直方向）µm2 とした．Si(111)

ブラッグ反射を利用した 2結晶配置のモノクロメータを利用して 6.5 keVに単色化した X線

を，KB配置の全反射ミラーによってスポットサイズ 600µm程度に集光した．全反射ミラー

の焦点位置にテスト試料として厚さ 30 nm の Ta ジーメンススターテストチャートを配置し

た．利用した全反射ミラーの設計値を表 5.4 に示した．試料位置でのフォトンフラックスは

2.0× 108 photons/secであった．照明光学系由来の強度を抑制するために，焦点位置の 1mm

上流に空間フィルター [88] を配置した．直接撮像型 CCD 検出器（Princeton Instruments

社製 PyLoN1300F）を試料の 1.219m 下流に配置し、ダイレクトビームを遮蔽する大きさ

800 × 800µm2（もしくは 2 × 2mm2），厚さ 500µm の Ta 製ビームストップを検出器の直

前に配置した。検出器のピクセルサイズは 20µm である。図 5.13(b) に参照光源として利用

する円柱構造体の模式図、ならびに断面走査型電子顕微鏡（Scanning Electron Microscopy,

SEM）像を示す。円柱構造体は NTT アドバンステクノロジ社に作製を依頼し，窒化珪素薄

膜上に電子リソグラフィ技術で作製された．円柱構造体の材質，直径，高さは，それぞれ Ta，

100 nm，488 nmであった。

5.4.2 円柱構造体がある場合，ない場合の回折強度パターン

図 5.14(a)に試料の SEM像を示した．赤点で示しているのが X線の照射位置であり，試料

を 300 nm間隔で，7（水平方向）×7（垂直方向）点をステップ走査して，49枚の回折強度パ

ターンを円柱構造体がある場合，ない場合の 2つの条件でそれぞれ取得した．円柱構造体あり

の場合は大きさ 800 × 800µm2 のビームストップを利用し，円柱構造体なしの場合は大きさ

800 × 800µm2 と 2 × 2mm2 のビームストップを使い分け，低空間周波数領域と高空間周波



5.4 暗視野 X線タイコグラフィの実証実験 73

図 5.12 暗視野 X線タイコグラフィ実験で利用した実験装置．

表 5.4 弱位相物体観察用全反射ミラーの設計値

水平方向集光ミラー 垂直方向集光ミラー

ミラー中心位置での入射角（mrad） 3.15 3.5

光源–ミラー中心間距離（m） 48.105 48.0

焦点距離（mm） 895 1000

有効領域（mm2） 92.25×13.75 92.95×13.40

数領域の回折強度パターンを分けて取得した．測定後，2枚の回折強度パターンに共通したピ

クセルを利用して貼りあわせ 1枚の回折強度パターンとした．1点あたりの露光時間は円柱構

造体がある場合は 40秒，ない場合は合計 400秒（低空間周波数領域の回折強度パターンを取

得時は 360秒，高空間周波数領域の回折強度パターンを取得時は 40 秒）であった．また，1

枚の回折強度パターンを取得するごとに，円柱構造体そのものと Taジーメンススターテスト

チャートのエッジ構造を基準位置として利用して，入射 X線に対する円柱構造体と試料の位

置ドリフトを修正 [89]した．黄点で示した位置に X線が照射したときの円柱構造体がある場

合，ない場合の回折強度パターンを図 5.14(b)(c)にそれぞれ示す．回折強度パターンの最大空

間周波数は円柱構造体がある場合で 23µm−1，円柱構造体がない場合で 55µm−1 であった．
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図 5.13 (a)暗視野 X線タイコグラフィの実験模式図．6.5 keVに単色化した X線を全反

射ミラーによって集光した．集光点の 1mm 程度上流には，照明光学系由来の散乱強度を

取り除くために空間フィルターを配置した．焦点位置の 780µm上流に円柱構造体，焦点位

置に試料を配置した．試料の 1.2m 下流に配置した CCD 検出器の直前には，ダイレクト

ビームを遮蔽するための金属片を配置した．(b)参照光源として利用する円柱構造体の模式

図と断面 SEM像．

今回の実験において，2.7節でまとめたオーバーサンプリング率は十分であったので，再構成

計算の際は回折強度パターンの SNRを改善するために，2× 2ピクセルでビニングを行った．

5.4.3 円柱構造体がある場合，ない場合の 2つの回折強度パターンデータセッ

トを利用する位相回復アルゴリズム

暗視野 X線タイコグラフィの再構成には ePIE [28]を基本にして，円柱構造体がある場合，

ない場合で取得した 2 種類の回折強度パターンデータセットを利用した．円柱構造体がない
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図 5.14 円柱構造体がある場合，ない場合の回折強度パターン．(a) 実証実験に利用した

Ta ジーメンススターテストチャートの SEM 像．赤点は間隔 300 nm，7 × 7 点の入射プ

ローブ照射位置を示している．黄点で示した位置に X 線が照射した際の，(b) 円柱構造体

がある場合，(c)円柱構造体がない場合における回折強度パターン．円柱構造体がある場合

の最大空間周波数は 23µm−1，円柱構造体がない場合の最大空間周波数は 55µm−1 であ

る。これらを再構成像のピクセルサイズに換算すると，それぞれ 22 nm，9.1 nmとなる．
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場合の回折強度パターンは実空間で 9.1 nmのピクセルサイズに相当する ±55µm−1 の空間周

波数情報をもっているが，ビームストップによって低空間周波数領域の強度データが欠損して

いるため，この回折強度パターンのみを利用した解析では長周期のアーティファクトが再構成

像に出現し，像質の悪化，位相感度の低下が発生する [90]。そこで，試料の低空間周波数成分

を含むインラインホログラムを同時に取得している円柱構造体がある場合の回折強度パターン

を相補的に利用する．再構成アルゴリズムの模式図を図 5.15に示す．今回の実験データの再

構成計算においては，反復回数が偶数の場合は円柱構造体ありの回折強度パターンデータセッ

ト，奇数の場合は円柱構造体なしの回折強度パターンデータセットを逆空間拘束として利用し

た．試料関数は共通であり，毎反復ごとに更新される．さらに，入射波動場関数の取扱いには

2.5.6項で述べた混合状態解析 [55]を導入した。これにより，インラインホログラムを実験的

に取得する際に問題となる，熱ドリフトによる円柱構造体や試料の位置不安定性や空間的時間

的コヒーレンスの不完全さを解析的に取り除くことができる．はじめは，モード 1のみで再構

成計算を行い，収束するとモード数を 1つ増やして再び再構成計算を行う．この際，モード 1

のみで再構成計算を行っていたときの再構成試料関数，再構成入射波動場関数は初期推定関数

として引き継ぐ．モード 2の初期推定波動場関数の強度はモード 1の 1/1000の値，位相は均

一とした．これを，モード数を増やすことによる像質の改善が見られなくなるまで繰り返し，

今回の再構成計算では円柱構造体がある場合の入射波動場関数は 6モード，円柱構造体がない

場合の入射波動場関数は 3モードとなった．

5.4.4 Taジーメンススターテストチャートの再構成像

図 5.16に円柱構造体がある場合とない場合の，それぞれの回折強度パターンデータセット

のみから再構成された試料像 (a)(b)と，図 5.15に示した位相回復アルゴリズムで再構成した

試料像 (c)を示す．さらに，(d)は各再構成像中に赤線で示した部分のラインプロファイルで

ある．円柱構造体がある場合，回折強度パターンの最大空間周波数は ±23µm−1 であること

からも分かるように，ラインプロファイルから見積もられる再構成像の空間分解能は 35 nm

程度と，他の 2つの再構成像と比較して劣っているが，長周期のアーティファクトは少なく均

一性に優れている．また，円柱構造体なしの回折強度パターンデータセットのみを利用して再

構成された試料像では，高空間周波数領域の回折強度パターンを良い SNRで取得しているた

め，空間分解能は 14 nmと良い値を示している．しかしながら，ビームストップによって低空

間周波数領域の回折強度パターンが欠損していることにより，長周期のアーティファクトが見

られる．特に，数字の 1の周りの均一性が悪化していることが分かる．一方，両方の回折強度
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図 5.15 2 つの回折強度パターンデータセットを利用する再構成アルゴリズムの模式図．

反復回数が偶数のときは円柱構造体がある場合の回折強度パターンを，反復回数が奇数のと

きは円柱構造体がない場合の回折強度パターンを拘束条件として利用する．試料関数は共

通で反復のたびに更新する．また，入射波動場関数の更新には混合状態解析 [55]を取り入

れている．

パターンデータセットを利用して再構成された試料像では，高空間分解能かつ優れた均一性と

いう両者の特長を両立している。円柱構造体なしの回折強度パターンデータセットのみから再

構成された試料像よりも均一性が向上したことにより，ピクセルサイズは同じ 9.1 nmである

が，空間分解能が 13.7 nmから 11.7 nmへと改善している。

さらに，暗視野 X線タイコグラフィの位相感度を定量的に評価するため，円柱構造体なしの

回折強度パターンデータセットのみから再構成された試料像と，2つの回折強度パターンデー

タセットを相補的に利用した試料像において，試料像中心の 120 × 120 ピクセルの位相ヒス

トグラムを図 5.17(a)(b)にそれぞれ示した。位相ヒストグラムは 2つのガウス関数でフィッ

ティングを行い，それぞれの標準偏差 σ の平均値で位相感度を定義した．その結果，円柱構

造体なしの回折強度パターンデータセットのみから再構成された試料像の場合，位相感度は

0.0113 rad であるのに対し，2 つの回折強度パターンデータセットを相補的に利用した試料

像においては，0.0086 rad と位相感度が向上していることが確かめられた．さらに，2 つの
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フィッティング曲線の頂点位置の差分で算出される位相シフト量は，0.0677 radであり，厚さ

30 nmの Taに対する 6.5 keVの X線の位相シフト量の理論値である 0.0615 radと良い一致

を示している。

5.4.5 入射 X線波動場の再構成像

図 5.18に示したのは試料像と同時に再構成された入射波動場関数の強度分布である．位相

回復計算ののち，Gram–Schmidt の直交化法を用いて各モードを直交化した．各図の下に示

しているのはフォトン数の割合である．図 5.18(a)は円柱構造体がある場合の再構成入射波動

場であり，モード 1では KB配置の全反射ミラーの矩形開口に由来するフラウンホーファー回

折を確認できる．一方，理想的な実験条件から逸脱している成分と考えられる高次のモードで

は，円柱構造体に由来する同心円状の強度分布が見られる．この原因として，円柱構造体の位

置ドリフトがあげられる．つまり，3.2.3項でまとめた入射 X線の照射位置エラー修正法を用

いても，1枚の回折強度パターンを取得する間に生じる円柱構造体ならびに試料の 5 nm以下

の位置ドリフトに，無視のできない影響があると考えられる。さらに，もう 1つの原因として

縦コヒーレンスの影響があげられる．円柱構造体を試料の上流に挿入する場合，円柱構造体が

ない場合と比較してより大きな縦コヒーレンス度が求められる．そのため，高次のモードに円

柱構造体に由来する同心円状の強度分布が現れたと考えられる．図 5.18(b)は円柱構造体がな

い場合の再構成入射波動場である．この場合，95%程度のフォトンがモード 1として再構成

されていることから，コヒーレンスがよく，また，光学素子の位置ドリフトの影響がない実験

ができていることが分かる．ただし，モード 2に水平方向の強度分布が現れている．これは入

射波動場の水平方向の空間コヒーレンスがフルコヒーレンスではないことを示している．ある

位置での空間コヒーレンス ξ は，光源サイズ η，波長 λ，光源からの距離 H を利用して

ξ =
λH

2πη
(5.8)

と表される [91]．第 3 世代の放射光施設では光源位置でのビーム形状は扁平で，水平方向の

光源サイズは垂直方向の光源サイズに対して 2桁程度大きい．SPring-8では垂直方向の光源

サイズがおよそ 13µm であるのに対し，水平方向の光源サイズは 600µm 程度と見積もられ

る [92]．このとき，光源から 52m下流のクロススリット位置での水平方向の空間コヒーレン

ス長は，入射 X線のエネルギーが 6.5 keVの場合 3µm程度と見積もられ，水平方向のクロス

スリットサイズである 12µmよりも小さくなっている．これが，モード 2の入射波動場にお

いて水平方向の強度分布が現れている原因と考えられる．
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図 5.16 暗視野 X線タイコグラフィによる Taジーメンススターテストチャートの再構成

像．(a)円柱構造体がある場合の回折強度パターンデータセットのみから再構成された試料

像．(b)円柱構造体がない場合の回折強度パターンデータセットのみから再構成された試料

像．(c)2 つの回折強度パターンデータセットを利用して再構成された試料像．(d) 各再構

成像中の赤線で示した部分のラインプロファイル．
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図 5.17 再構成像の位相ヒストグラム．再構成像の中心 120× 120ピクセルを利用して算

出した．(a)円柱構造体がない場合の回折強度パターンデータセットから再構成された試料

像の位相ヒストグラム．(b)2つの回折強度パターンデータセットを利用して再構成された

試料像の位相ヒストグラム．位相ヒストグラムを 2つのガウス関数でフィッティングし，そ

れぞれの標準偏差 σ の平均値で位相感度を定義する．
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(a)

(b)

図 5.18 混合状態解析による再構成入射波動場の強度分布．(a)円柱構造体あり．(b)円柱

構造体なし．円柱構造体ありでは 6 モード，円柱構造体なしでは 3 モードで再構成計算を

行った．各図の下に示している割合は，全体に対する各モードのフォトンの割合である．ス

ケールバーは 1µm．
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5.5 磁性細菌MO-1の高空間分解能内部構造観察への応用

本節では，Ta ジーメンススターテストチャートを用いて実証した暗視野 X 線タイコグラ

フィを磁性細菌 MO-1 の内部構造観察に応用した結果をまとめる．はじめに試料作製に関し

てふれたのち，SPring-8BL29XUL における回折強度パターンの測定，ならびに解析結果に

関して述べる．

5.5.1 試料作製

2009 年に地中海で発見された磁性細菌 MO-1 [93] は大きさが 1.5 から 2.0µm の微好気性

細菌であり，細胞小器官としてリン酸を貯蔵した液胞と複数個のマグネタイト微粒子で構成さ

れるマグネトソームをもっている．このマグネトソームによって地磁気を感知して進行方向を

決定し，サルモネラ菌や大腸菌の 10倍の速度で海中を遊泳する．遊泳の動力となるべん毛の

構造は，2012 年に電子線クライオトモグラフィ法によって明らかにされ注目を集めた [94]．

我々は大阪大学大学院生命機能研究科の難波研究室よりMO-1の提供を受け，暗視野 X線タ

イコグラフィ用の風乾試料を作製した．

MO-1の培養液を乾燥させると塩が析出し X線タイコグラフィ測定ができないため，はじ

めに培養液と同じモル濃度 0.5mol/L の酢酸アンモニウム水溶液で培養液を置換する．この

際，酢酸アンモニウム水溶液の量を調整することで，水溶液中のMO-1の濃度を X線タイコ

グラフィ測定に最適化する．その後，イオンスパッタ装置で親水化処理をした窒化珪素膜上に

滴下し，自然乾燥させる．図 5.19の試料ステージを 30◦ 傾斜させた SEM像より，細胞が破

裂することなく乾燥試料を作製できていることが分かる．

5.5.2 回折強度パターンと再構成像

試料にMO-1を用いると，試料由来の回折強度が Taジーメンススターテストチャートと比

較して小さいため，試料の上流 52mの位置に設置した仮想光源として利用しているクロスス

リットの開口大きさを 10（水平方向）×30（垂直方向）µm2 に広げた．試料位置でのフォト

ンフラックスは 9.0× 108 photons/secであった．大きさ 800× 800µm2 のビームストップの

みを利用し，400 nmの間隔で 11（水平方向）×11（垂直方向）点をステップ走査して 121枚

の回強度折パターンを，円柱構造体がある場合（600× 600ピクセル），ない場合（700× 700
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図 5.19 磁性細菌MO-1の SEM像．試料ステージを 30◦ 傾けている．形状を保ったまま

乾燥試料を作製できていることが確認できる．

ピクセル）でそれぞれ取得した．1点当たりの露光時間は，円柱構造体がある場合で 30秒，な

い場合で 120秒であった．図 5.20(a)に観察領域の SEM像，図 5.20(b)(c)に円柱構造体があ

る場合，ない場合の回折強度パターンをそれぞれ示す．円柱構造体ありの場合の最大空間周波

数は 25µm−1，円柱構造体なしの場合は 30µm−1 だった．取得した 2つの回折強度パターン

データセットに，図 5.15に示したアルゴリズムを適用して再構成した暗視野 X線タイコグラ

フィ像が図 5.21(a)である．再構成像のピクセルサイズは 17 nmである．5つのバクテリアが

凝集しており，各細胞が内部にマグネトソームを包含していることが分かる．位相変化量はマ

グネトソームがない部分では 0.1 rad程度となっており，MO-1の構成物質を密度 1.35 g/cm3

のタンパク質（H50C30N9O10S1） [95, 96]として考えると，

z =
λ

2πδ
ϕ (5.9)

より，厚さが 300–400 nm 程度と見積もられる．(5.9) 式において，z は試料の厚さ，λ は入

射 X 線の波長，δ は試料を構成する元素もしくは化合物の複素屈折率の位相項 [84]，ϕ は試

料による入射 X線の位相変化量である．また，図 5.21(b)に右下のMO-1が有するマグネト

ソームの拡大像を示した．1つ 1つのマグネタイトが解像されていることが分かる．ここから

20 nm 程度の空間分解能を達成していると見積もられる．マグネタイトによる位相変化量は

0.05 rad程度であり，そこから導き出される厚さは 30–40 nmと合理的な値となっている．
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図 5.20 MO-1の回折強度パターン．(a)MO-1の SEM像．(b)円柱構造体がある場合の

回折強度パターン．(c)円柱構造体がない場合の回折強度パターン．MO-1からの回折強度

が微弱なため，円柱構造体からの回折強度が支配的になっている．
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µ

図 5.21 暗視野 X線タイコグラフィによるMO-1の再構成像．(a)試料全体像．(b)試料

全体像における右下の個体中のマグネトソーム．

5.5.3 ドーズと空間分解能の関係

試料によって吸収されるドーズ D は，試料の吸収係数 µ，単位面積あたりの入射フォトン

数 No，入射 X線のエネルギー hν，試料の質量密度 ρを用いて，

D =
µNohν

ρ
(5.10)

とできる [96]．実際の入射プローブの強度分布は Sinc関数状となり拡がったサイドローブを

もつが，ここではドーズを見積もるために単純なモデルを考える．集光 X線の全値幅である

1.2µmを参考にして，1.2 × 1.2µm2 の範囲に全てのフォトンが均一に分布しているとする．

ステップ幅は 400 nmなので，試料の任意の点における露光時間は回折強度パターン 9枚分に

なる．試料位置におけるフォトンフラックスは 9.0× 108 photons/sec，1点あたりの合計露光

時間は 150秒であるから単位面積あたりの入射フォトン数 No は，

No =
9.0× 108 × 150× 9

1.2× 10−6 × 1.2× 10−6

= 8.4375× 1023 photons/m
2

(5.11)
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図 5.22 ドーズの空間分解能の関係．実験値から見積もられた試料のある空間構造が破壊

されるドーズのしきい値と，Rose criterion [98, 99] から導かれたある空間分解能の試料

構造を可視化するために必要なドーズがまとめられている．この図は Opt. Express, 11,

2344 (2003) [97]からの転載である．

となる．さきほど同様，試料は密度 1.35 g/cm3 のタンパク質として考えると，吸収係数 µは

1.35× 103 /m [84]となり，入射 X線のエネルギー hν は 6.5 keV = 9.93× 10−16 Jなので，

(5.10)式よりドーズは，D = 2.35× 109 Gyと求まる．図 5.22はドーズと空間分解能の関係

を表したグラフである [97]．X線顕微鏡ならびに X線，電子線を用いた結晶構造解析におけ

る実験値から試料のある空間構造が破壊されるドーズを，信号から正確に情報を引き出すた

めに必要な SNRの基準を示す Rose Criterion [98, 99]から試料のある空間構造を可視化する

ために必要なドーズを，それぞれ見積もって作成されている．図 5.22 から今回のドーズは，

20 nm の空間分解能を得るのに十分であり，かつ 20 nmの試料構造が破壊されるほどではな

いことが分かる．
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5.6 結言

本章では，試料上流に配置した円柱構造体を参照光源として取得したインラインホログラ

ムと，検出器前に配置したビームストップを利用する暗視野 X線タイコグラフィに関して述

べた．はじめに計算機シミュレーションによる基礎検討を行い，その結果をふまえ Spring-

8BL29XUL において，本手法の実証実験と試料に磁性細菌 MO-1 を用いた応用研究を行っ

た．以下に本章の内容をまとめる．

(1) 暗視野 X線タイコグラフィでは，試料の上流に円柱構造体を配置して参照光源として

利用することで，回折強度パターンと同時にインラインホログラムを取得する．また，

検出器直前にビームストップを配置して明視野領域を遮断することで，回折強度パター

ンの強度ダイナミックレンジを圧縮する．ビームストップによる低空間周波数領域の

データ欠損は，インラインホログラムよって補完されるため，検出器の限られた強度ダ

イナミックレンジで高空間分解能，高位相感度観察が可能になる．

(2) 計算機シミュレーションの結果，最大位相変化量が 0.01 radで空間分解能が 15 nmの

試料像を再構成するために必要な回折強度パターンの強度ダイナミックレンジを，暗視

野 X線タイコグラフィによって 1/1000に圧縮できることが分かった．

(3) 参照光源には電子リソグラフィ技術も用いて窒化珪素薄膜上に作製した材質 Ta，直径

100 nm，高さ 488 nmの円柱型構造体を，試料には厚さ 30 nmの Taジーメンススター

テストチャートを用いて SPring-8BL29XULにおいて暗視野 X線タイコグラフィの実

証実験を行った．

(4) 円柱構造体がある場合，ない場合で取得した 2つの回折強度パターンデータセットを逆

空間拘束として活用する位相回復アルゴリズムを考案した．円柱構造体ありの回折強度

パターンは試料の低空間周波数成分，円柱構造体なしの回折強度パターンは試料の高空

間周波成分の再構成を担う．また入射波動場の再構成には混合状態解析を取り入れた．

(5) 円柱構造体ありの回折強度パターンデータセットのみから再構成した場合，ビームス

トップによって失われている低空間周波数領域の試料情報をインラインホログラムに
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よって補完できているため長周期のアーティファクトは目立たない一方，空間分解能は

35 nm程度に制限された．円柱構造体なしの回折強度パターンデータセットのみから再

構成した場合は，逆に空間分解能は 14 nmと優れているが，長周期のアーティファクト

が現れている．2 つの回折強度パターンデータセットを組み合わせた暗視野 X 線タイ

コグラフィでは，両者の優れた部分を両立できており，12 nmの空間分解能，0.01 rad

より優れた位相感度を達成した．

(6) 再構成された入射波動場より，円柱構造体からの散乱 X線が高次のモードとして現れ

ていることが分かった．これは，円柱構造体の位置ドリフトや，円柱構造体を利用しな

いときと比べて，縦コヒーレンスの条件が厳しくなることに起因すると考えられる．

(7) 本手法により磁性細菌 MO-1 の定量的な内部構造観察を行った．MO-1 の内部構造で

あるマグネトソームを 20 nm 程度の空間分解能で可視化することに成功した．さらに

位相変化量から，細胞の厚さは 300 nm程度，マグネタイトの厚さは 30 nm程度と見積

もられた．また，ドーズを見積もった結果，ドーズによる試料構造の破壊が再構成像に

与える影響はないと考えられる．
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マルチスライス X線タイコグラフィ

6.1 緒言

タイコグラフィの位相回復アルゴリズムでは，試料を光軸方向に投影した極めて薄い物体と

して見なす投影近似を利用する．試料が厚くなると投影近似の適用が難しくなるために，タイ

コグラフィ像を得ることが困難になる．X線の透過性を生かして，生物試料や集積回路などの

100µmを超える大きな試料を
・
ま
・
る
・
ご
・
と10 nmより優れた空間分解能で内部構造観察すること

が求められているが，それを達成するためには投影近似の問題を解決する必要がある．本章で

は，透過型電子顕微鏡における解析で利用されるマルチスライス法を利用し，投影近似による

空間分解能の制限を突破して厚い試料の高空間分解能観察を実現した研究に関して述べる．

6.2 タイコグラフィにおける投影近似

投影近似は X線イメージング分野で一般的に利用される近似であり，試料を光軸方向に投

影した極めて薄い物体として考える手法である．これは試料中での伝播による波面の変化は

無視することに相当する．タイコグラフィの位相回復アルゴリズムの中では，図 6.1 のよう

に，投影近似の成立を前提として背面波動場 Ψ(r)は，入射波動場関数 P (r −Rs)と試料関

数 O(r)の積で表す．つまり，投影近似が成立することはタイコグラフィの必須条件となって

いる．なお，Rs は入射波動場の変位を表し，sは s番目の照射位置という意味である．
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ψ

図 6.1 タイコグラフィにおける背面波動場．試料中を伝播することによる波面の変化を無

視することで，背面波動場 Ψ(r)を入射波動場関数 P(r −Rs)と試料投影像に相当する試

料関数 O(r)の積で表す．

6.3 集光照明光学系の焦点深度に起因する投影近似の破綻

投影近似が破綻する原因の 1 つが，集光照明光学系の焦点深度に起因するものである．図

6.2に集光ビームの焦点深度の模式図を示した．集光素子の焦点深度（Depth of focus, DOF）

は，波長 λと開口 NAを用いて，

DOF = ± λ

2(NA)2
(6.1)

のように表されることが一般的である．試料中の波動場の伝播を無視できなくなる基準と

して，この焦点深度よりも試料の厚さが大きくなる場合があげられる．この場合，投影近似

が破綻しタイコグラフィにより投影像を得ることができなくなる．しかしながら，John M.

Rodenburgらのグループは，焦点深度と試料厚さの関係によって起こる投影近似の破綻を逆

に利用して，1方向からのプローブ照射で 3次元的な試料像を取得するマルチスライスタイコ

グラフィを提案した [100]．
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図 6.2 集光ビームの焦点深度．

6.4 マルチスライス法を利用したタイコグラフィ

6.4.1 マルチスライス法

マルチスライス法は透過型電子顕微鏡の研究において，John M. Cowley と Alexan-

der F. Moodieが動力学的散乱を取り扱うために提案した解析手法である [101]．試料を投影

近似が成り立つ薄い層の積み重なりとして表現し，各層ではその層における試料情報を投影し

た 2次元試料面と層の厚さ分の真空層からなると考える．真空層での波面の伝播は波動光学に

のっとり計算する．各層での背面波動場を逐次計算することによって，試料中での伝播による

波面の拡がりを考慮しながら試料の最背面での波動場を算出できる．

6.4.2 マルチスライス法を実装した位相回復アルゴリズム：3PIE

図 6.3 に，3PIE と名付けられたマルチスライス法を用いたタイコグラフィの位相回復ア

ルゴリズムの模式図を示した．はじめに，試料をそれぞれの層では投影近似が成立する N層

に分割する．ここでは簡単のため，N = 2 として説明する．次に，初期推定入射波動場関数

P (r−Rs)と初期推定試料関数 O1(r)，O2(r)を設定する．試料全体として投影近似は成立し

ないが，各層では投影近似が成り立つので，1層目の試料の背面での波動場 ψe,1 (r)は，入射

波動場関数 P (r −Rs)と 1層目の試料関数 O1 (r)を利用して

ψe,1 (r) = P (r −Rs) ·O1 (r) (6.2)
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と表せる．ここで，背面波動場を 2層目の厚さ∆z2 だけ伝播させ，2層目における入射波動場

関数 ψi,2 (r)を求める．

ψi,2 (r) = P∆z2[ψe,1 (r)] (6.3)

Pは光軸方向に伝播させるオペレータを表している．我々が実際に解析を行う際には角スペ

クトル法 [80,81]を用いて伝播計算を行った．1層目と同様に，2層目への入射波動場 ψi,2 (r)

と 2層目の試料関数 O(r)との積によって背面波動場 ψe,2 (r)を算出する．これをフーリエ変

換することによって，検出器面での波動場関数 Ψ(q)を算出する．

Ψs (q) = F[ψe,2 (r)] (6.4)

次に，逆空間拘束として，導出した検出器面での波動場関数 Ψs (q)の振幅を，取得した回折

強度パターンの平方根
√
Is (q)によって置き換える．

Ψ′
s (q) =

√
Is (q)

Ψs (q)

|Ψs (q) |
(6.5)

さらに，これにフーリエ逆変換を適用し，更新された 2 層目の背面波動場関数 ψ′
e,2 (r) を求

める．

ψ′
e,2 (r) = F−1[Ψ′

s (q)] (6.6)

次に，更新前後の背面波動場の差を更新係数とした (6.7) 式を利用して，2 層目の試料関数

O2 (r)，ならびに 2層目の入射波動場関数 ψi,2 (r)を更新する．

ψ′
i,2 (r) = ψi,2 (r) +

O∗
2 (r)

|O2 (r) |2max

(
ψ′
e,2 (r)− ψe,2 (r)

)
O′

2 (r) = O2 (r) +
ψ∗
i,2 (r)

|ψi,2 (r) |2max

(
ψ′
e,2 (r)− ψe,2 (r)

) (6.7)

次に，更新された 2層目の入射波動場関数を ψ′
i,2 (r)を逆伝播させることで更新された 1層目

の背面波動場関数 ψ′
e,1 (r)を取得する．

ψ′
e,1 (r) = P−1

∆z2[ψ
′
i,2 (r)] (6.8)

同様に，1層目の試料関数と入射波動場関数を (6.7)式を利用して更新する．N > 2の場合は

1層目の入射波動場関数が更新されるまで (6.7)(6.8)式を繰り返す．そして，最上流の波動場

関数が更新されれば，その入射波動場関数 P ′(r −Rs)を引継ぎ，照射領域の重なっている次

の照射位置へ移動し，同様の手順で計算を行う．
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図 6.3 マルチスライスタイコグラフィの位相回復アルゴリズム（3PIE）の模式図．ePIE

にマルチスライス法の概念を取り入れることで厚い試料の再構成が可能なアルゴリズムへ

拡張した．

6.4.3 可視光を利用した先行研究

Rodenburgのグループによるマルチスライスタイコグラフィの実証実験は可視光を利用し

て行われた [100]．利用したレンズの焦点深度は 5µm，試料の厚さは 380µmであり，投影近

似は明らかに破綻している状態である．試料にはチョウの羽とナズナの胚を保持したプレパ

ラートを重ねた 2層構造体を用いた．図 6.4(a)に示すように，従来法である ePIE [28]による

再構成計算ではアーティファクトが出現しているが，図 6.4(b)(c)に示した 3PIEを利用した

解析では高空間分解能で再構成像が得られているとともに，2層を分離することに成功してい

る．このように 3PIEを利用することで，試料全体としては投影近似が成立しない試料のタイ

コグラフィ観察が可能になり，さらに 1方向からのプローブ照射にもかかわらず，3次元的な

試料像の取得に成功している．
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図 6.4 可視光を利用したマルチスライスタイコグラフィの再構成像．(a)従来法による再

構成像．分解能が悪く，ピンボケしたような像になっている．(b)(c)3PIEによる再構成像．

(b)が 1層目のチョウの羽．(c)が 2層目のナズナの胚である．2層を鮮明に分解できてい

る．この図は J. Opt. Soc. Am. A, 29, 1606 (2012) [28] からの転載である．スケール

バーは 100µm．

6.5 回折強度パターンの高空間周波数領域に現れる試料厚さの

効果

論文中 [100]でも指摘されるとおり，X線領域では対象とする試料の厚さが焦点深度よりも

大きいことが一般的であり，マルチスライスタイコグラフィの適用は難しいと考えられてい

た．そこで我々は，回折強度パターンの高空間周波数領域に現れる試料厚さの効果に着眼し，

マルチスライス X線タイコグラフィの可能性の検討を行った．図 6.5にエバルト球と回折強

度パターンの断面図の関係を示した．グレーで示した試料の厚さ方向に対応するスペックルの

大きさは試料厚さ Dy の逆数で表される．投影近似はエバルト球を平面で近似することに相当
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図 6.5 エバルト球と回折強度パターンの断面図の関係．Θmax は最大散乱角，λは入射 X

線の波長，Dy は試料の厚さ，q は空間周波数，dは再構成像の空間分解能である．

し，その基準は厚さ方向の空間周波数 qy を利用して，

qy <
1

4Dy
(6.9)

と表される [102]．つまり，エバルト球が厚さ方向に対応するスペックルの 1/4に収まってい

る領域では，エバルト球を平面と見なせるということである．式 (6.9)より，投影近似が成立

する光軸面内方向の最大空間周波数 qx,z は，

qprojectionx,z =
1√
2Dyλ

(6.10)

となる [102]．つまり，図 6.5に示すように，実験的に取得した回折強度パターンの最大空間

周波数が qx,max であっても，波長だけでなく試料厚さによって投影近似が成立する範囲が限

定され，回折強度パターンの高空間周波数領域に投影近似が破綻する範囲が出てくるというこ

とである．この現象は 6.3節で述べた焦点深度に起因する投影近似の破綻とは完全に独立して

いる．我々はここで述べた“回折強度パターンの高空間周波数領域に現れる試料厚さの効果”

を利用することで，X線領域においてもマルチスライスタイコグラフィが機能すると考えた．
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6.6 マルチスライス X線タイコグラフィの実証実験

6.6.1 実験条件

図 6.6に実験系の模式図を示した．テスト試料には Ptを 50 nmスパッタ製膜した，2枚の

窒化珪素薄膜を貼りあわせた 2 層構造体を用いた．接着剤に直径 100µm のマイクロ粒子を

混ぜ合わせることで 2 層間に間隙を作り出し，乾燥後に光学顕微鏡によって層間距離を測定

したところ 100µmであった．それぞれの層には収束イオンビームで “SACLA”，“SPring8”

と加工した．集光照明光学系として KB 配置の全反射集光ミラーを利用して 7 keV に単色化

された X 線をスポットサイズおよそ 600 nm 集光し，その焦点位置に試料を配置した．この

実験で利用した全反射ミラーの設計値を表 5.4 に示す．試料位置でのフォトンフラックスは

1 × 108 photons/sec であった．全反射ミラーの焦点深度 6mm に対し，試料厚さは 105µm

であり，6.3節で述べた焦点深度と試料厚さの関係に起因する投影近似の破綻はないと言える．

試料の 1mm 上流には空間フィルター [88] を配置した．試料を 500 nm 間隔でステップ走査

し，14（水平方向）×8（垂直方向）の計 112枚の回折強度パターンを取得した．図 6.6中の

走査型電子顕微鏡（Scanning Electron Microscopy, SEM）像中に示した赤点は X線の各照

射位置を示している．

6.6.2 回折強度パターン

取得した回折強度パターンのうち，図 6.6の試料 SEM像中で黄色の丸印で示した部分に X

線が照射したときの回折強度パターンを図 6.7 に示した．−25µm−1≤qx,z≤25µm−1 の範囲

で回折強度パターンを取得しており，最大空間周波数は実空間での空間分解能で 40 nm に相

当する．しかし，試料厚さが 105µm，波長が 0.177 nmの今回の実験条件では，投影近似の成

立する範囲は

qprojectionx,z,max =
1√
2Dyλ

　

= 5.2µm−1 (6.11)

になる．これは，再構成像の空間分解能は 192 nmに制限されることを意味する．つまり，試

料全体として投影近似の成立を前提とする従来法 ePIEを用いた解析では，取得した回折強度

パターンの最大空間周波数ではなく，(6.10)式によって達成可能な空間分解能が制限されると
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図 6.6 マルチスライス X線タイコグラフィの実験系模式図．

いうことである．

6.6.3 2層構造体テスト試料の再構成像

3PIEを用いて再構成した試料像を図 6.8(a)(b)に示す．解析の際に 2層であること，層間

距離が 105µmであることは既知情報として利用した．各層に加工された線幅 100 nm程度の

文字が鮮明に再構成されている．さらに，上流側，下流側の 2層が完全に分離されており，光

軸面内方向に加えて，光軸面直方向に分解能を有していることが分かる．従来法の ePIE [24]

と比較するために，図 6.8(c)に図 6.8(a)(b)に示した 3PIEによる再構成像を重ね合わせた画

像，図 6.8(d)に ePIEで解析した結果を示した．両者の差は一目瞭然であり，ePIEによる解

析では空間分解能が悪く，さらにアーティファクトが出現している．さらに一部分を切り出し

た拡大像を図 6.9(a)(b)に示した．それぞれの位置に対応する SEM像を図 6.9(c)(d)示した．
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図 6.7 2層構造体テスト試料の回折強度パターン．今回の実験条件で投影近似が成立する

領域は |qx,z|≤5.2µm−1 に限られる．

黄色の矢印で指し示している集束イオンビームの電流値の不安定性や加工前のアライメントの

不完全さに起因する特徴的な構造は，再構成像と SEM像の両方で確認でき，マルチスライス

X 線タイコグラフィによって高分解能観察が成功している 1 つの証拠になっている．図中の

赤線に沿ったラインプロファイルを図 6.9(e) に示した．これから，それぞれのエッジ構造を

53 nm，52 nmで解像できていることが分かる．最大空間周波数から見積もられる光軸面内方

向の空間分解能は 40 nm であることから，本結果は投影近似による空間分解能の限界を突破

し，取得した回折強度パターンの最大空間周波数 qx,z,max によって決定される程度の空間分

解能を有した観察像を取得できたといえる．光軸面直方向の空間分解能は 2 層を完全に分離

できていることから，少なくとも 105µmは達成されている．このように我々は“高空間周波

数領域に現れる試料厚さの効果”を利用することで X線領域でのマルチスライスタイコグラ

フィに成功した．

6.6.4 逆空間で定義される規格化誤差による位相回復計算の収束性評価

タイコグラフィでは，再構成された検出器面における複素振幅と実際に取得した回折強度パ

ターンを比較する手法が一般的に用いられる [28]．反復回数 nでの規格化誤差 EΨ は，
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図 6.8 3PIEと ePIEによる再構成像の比較．3PIEによる (a)1層目，(b)2層目の再構成

像．(c)(a)(b)を重ね合わせた像．(d)ePIEによる再構成像．スケールバーは 1µm．

EΨ,n =

∑
s

∑
q |

√
Is(q)− |Ψs(q)||2∑

s

∑
q Is(q)

(6.12)

と表される．図 6.10は横軸に反復回数，縦軸に規格化誤差 EΨ を示したグラフである．3PIE

が ePIEよりも規格化誤差が小さくなっていることが分かる．つまり，より真の値に収束して

いるということである．今回は SEM像との比較が可能であったために 3PIEによる解析結果

が正しいことが担保されているが，試料が未知試料であり，参照画像として SEMなどの他の

イメージジング手法による観察像が利用できない場合は，規格化誤差が正しい像を取得できて

いるかどうかを表す指標になると言える．
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図 6.9 再構成像の拡大像と空間分解能の評価．(a)1 層目，(b)2 層目の 3PIE による再構

成像の拡大像．(c)(d)(a)(b)に対応する SEM像．(e)(a)(b)中に赤線で示した部分のライ

ンプロファイル．黄色の矢印は集束イオンビームの不安定性に起因する意図しない微細構

造．再構成像と SEM像でよく一致している．
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図 6.10 3PIEと ePIEのエラー値の比較．

6.6.5 試料厚さが未知の場合の解析法の提案

6.6.3項では層数ならびに層間距離は既知情報として解析を行ったが，ここではそれらの情

報が事前に把握できない場合でも再構成解析が可能となる手法を提案する．そのために，6.6.4

項で述べた規格化誤差を利用する．例えば，試料厚さが未知の場合は層間距離を変化させたい

くつかの場合で再構成計算を行い，規格化誤差が最も小さくなった場合を最適値と推定する．

今回の実験データを利用し，層間距離を 55µm，105µm，155µmと変化させて解析を行い取

得した再構成像を図 6.11に示す．やはり，層間距離が 105µmの場合の再構成像が最も優れ

ており，その他の場合は異なる層の写りこみや像のエッジ構造のぼけが確認される．そして，

各再構成像に対応する規格化誤差をまとめたグラフを図 6.12 に示した．層間距離を 105µm

として解析を行った場合が最も規格化誤差が小さくなっていることが分かる．つまり，たとえ

層間距離が未知であっても，層間距離を変化させたいくつかの場合で再構成計算を行い，それ

ぞれの場合における規格化誤差を比較することで最も確からしい層間距離を推定できることを

示している．最適な層数に関しても同様の手法で推定可能である．本項で提案した手法によっ

て，試料の厚さや層数が未知である場合でも，層間距離や層数を変化させた様々な場合で再

構成計算を行い規格化誤差が最小になる場合を選ぶことで，マルチスライス X線タイコグラ

フィが機能すると考えられる．
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図 6.11 再構成像の層間距離依存性．層間距離を 50µm として解析を行った場合の，

(a)1層目と (b)2層目の再構成像．同様に，(c)(d)は層間距離 100µm，(e)(f)は層間距離

150µmとして解析した再構成像．
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図 6.12 規格化誤差の層間距離依存性．正しい層間距離と異なる値で解析を行うと規格化

誤差が悪化することが分かる．逆に言うと層間距離が未知の場合でも規格化誤差から正し

い層間距離を見積もることが可能である．

6.7 結言

本章では，原理的に困難とされていた厚い試料の高空間分解能 X線タイコグラフィに関し

て述べた．以下に本章の内容をまとめる．

(1) タイコグラフィにおいて，試料を光軸方向に投影した極めて薄い物体と考える投影近似

の成立は必須条件である．しかしながら，投影近似が破綻する状況を逆に利用して，1

方向からのプローブ照射で 3次元的な試料像を取得するマルチスライスタイコグラフィ

が可視光を利用した研究で報告された．

(2) マルチスライスタイコグラフィを X線領域で行うことは困難であると考えられていた

が，回折強度パターンの高空間周波数領域に現れる試料厚さの効果に着眼し，マルチス

ライス X線タイコグラフィが実現可能であることを示した．

(3) 厚さ 105µmの 2層構造体テスト試料を用いて実証実験を行った．従来法では光軸面内

方向の空間分解能は 192 nmに制限されるが，マルチスライス法を取り入れた X線タイ

コグラフィによって，回折強度パターンの最大空間周波数から見積もられる空間分解能
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と同等の 53 nmの空間分解能を達成した．

(4) 試料厚さが未知の場合，逆空間で定義される規格化誤差を利用することで，最適値を推

定できることを示した．これにより，事前に他のイメージング手法によって厚さを知る

ことが難しい試料に対しても，マルチスライス X線タイコグラフィが機能する可能性

がある．
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第 7章

結論

本論文では，放射光 X線を利用したタイコグラフィの高空間分解能化，高位相感度化に関

する研究をまとめた．

第 1章では，タイコグラフィが結晶構造解析における直接的位相回復法として提案されたの

ちイメージング手法として確立されるまでの歴史的背景をまとめた．さらに，放射光 X線を

利用するタイコグラフィが抱えていた課題を指摘し，本研究の目的，意義，概略について述べ

た．

第 2章では，Hoppeが提案したタイコグラフィのアイディア，WDDCを用いたタイコグラ

フィ位相回復法，フーリエ反復法を取り入れた“新式”タイコグラフィの代表的な 2つの位相

回復アルゴリズムである ePIEと difference map，そして混合状態解析というようにタイコグ

ラフィの発展を時系列に並べながら，その原理とアルゴリズムを述べた．以下に第 2章の内容

をまとめる．

(1) タイコグラフィでは，試料（もしくは入射プローブ）を光軸垂直面内方向に動かしなが

ら，2枚以上の回折強度パターンを取得し，それらを位相回復計算に用いることで，1

枚の回折強度パターンのみでは残存する試料構造決定の曖昧さを除去できる．

(2) WDDC法を用いたタイコグラフィ位相回復法は，4次元Wigner関数に畳み込み定理

を適用することで試料の位相像を再構成する．しかしながら，その空間分解能は試料

（もしくは入射プローブ）のステップ幅に制限されるという欠点があるため，電子線，X
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線を入射プローブとして用いた実証実験ののちにイメージング技術として浸透すること

はなかった．

(3) 直接的位相回復法として提案されたタイコグラフィは HIOアルゴリズムに代表される

フーリエ反復法と出会うことで現在の形である“新式”タイコグラフィとなった．よく

用いられるタイコグラフィの位相回復アルゴリズムには ePIE と difference map があ

る．

(4) 吸収を無視でき位相も小さい試料の場合，弱位相近似を適用できる．この近似を実装す

れば，試料関数の振幅と位相，入射波動場関数の振幅と位相という 4つの未知関数のう

ち，試料関数の振幅を既知情報として扱えるため，収束性が非常に向上する．

(5) 混合状態解析によって，ビジビリティの悪い回折強度パターンから試料と入射波動場を

再構成できるようになった．混合状態解析において，部分コヒーレント照明による回折

強度パターンは，互いに干渉しない複数のコヒーレント照明による回折強度パターンの

足し合わせとして記述できる．

(6) オーバーラップ率は 60%程度が良いとされているが，実際には，実験条件や所望の空

間分解能，観察視野などのバランスをとって決定する．また，走査軌道によっても再構

成像の像質は変化する．走査軌道に求められる条件は“並進対称性をもたないこと”と

“照射位置によってオーバーラップ率の偏りがないこと”と考えられており，最近フェ

ルマー螺旋に沿った走査軌道が優れているという報告があった．

(7) オーバーサンプリング条件は，回折強度パターンから試料と入射波動場を再構成するた

めに満たすべき条件である．タイコグラフィにおけるオーバーサンプリング条件は従来

の CDIのオーバーサンプリング条件とは異なり入射プローブの大きさには依存しない

ということが報告されている．これは，逆空間でのサンプリングの不足は実空間におけ

るサンプリング（細かいステップ幅）によって補えるという考えに基づいている．もし

将来的に，この考えにのっとった解析法が実験においても実用的になるのであれば，カ

メラ長などのタイコグラフィにおける実験条件が緩和する可能性がある．

第 3章では，高空間分解能 X線タイコグラフィの装置開発と実証実験に関して述べた．全
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反射ミラー集光照明光学系，実験装置恒温化システム，入射 X線照射位置エラー修正法という

3つの要素技術開発を行うことで空間分解能を制限していた実験的要因を取り除き，Taジー

メンススターテストチャートと Auナノ粒子の高空間分解能観察を実現した．以下に第 3章の

内容をまとめる．

(1) パネルヒーター，測温抵抗体，PID制御から構成される恒温化システムを開発し，実験

ハッチと実験装置の温度変動は恒温化システム導入前の 1/10まで抑制された．その結

果，入射 X線の位置ドリフトは 10時間で 500 nmと，導入前の 5µmと比較して 1/10

になった．

(2) 恒温化システム導入後も残存する位置ドリフトへの対策として，試料構造を利用して

暗視野ナイフエッジ走査法を行い，得られた入射 X線の 1次元強度プロファイルの頂

点を基準位置とする，入射 X 線照射位置エラー修正法を考案し実装した．その結果，

5 nmの精度で位置エラーを修正することに成功した．

(3) 全反射ミラー集光照明光学系，実験装置恒温化システム，入射 X線照射位置エラー修正

法を導入した X線タイコグラフィ装置で Taジーメンススターテストチャートの測定を

行った．回折強度パターンを取得する際は，ビームストップとアテネータを使い分ける

ことで，106 の強度ダイナミックレンジをもつ回折強度パターンを取得した．再構成計

算の結果，Taジーメンススターテストチャートの 50 nmの最小構造を鮮明に再構成で

きた．また，同時に再構成された入射 X線の波動場の断面プロファイルは，暗視野ナイ

フエッジ走査法によって取得された集光ビームの 1次元強度プロファイルと良い一致を

示した．この結果は正しい再構成像を得られていることを裏書している．

(4) Auナノ粒子を試料として用いたタイコグラフィ測定も続けて行った．解析の際，初期

推定入射波動場関数として，Taジーメンススターテストチャート観察時に再構成され

た入射波動場を用いた．1つのナノ粒子の断面プロファイルから空間分解能は 17 nmと

見積もられた．

第 4章では，空間フィルターを利用した高位相感度 X線タイコグラフィの研究に関して述

べた．以下に第 4章の内容をまとめる．

(1) 計算機シミュレーションによって，集光ビームの焦点位置に配置される空間フィルター
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の効果を検討した．その結果，開口サイズが 100µmのスリットを配置することによっ

て検出器面における照明光学系由来の暗視野強度を 4 桁程度減衰できることが分かっ

た．

(2) Ta 箔に集束イオンビームによって矩形型開口を加工し，空間フィルターを作製した．

SPring-8BL29XUL において，厚さ 12 nm の Ta ジーメンススターテストチャートか

らの回折強度パターンを取得した．空間フィルターがない場合とある場合を比較する

と，その差は歴然であり，空間フィルターがない場合は試料由来の散乱信号を取得する

事は困難であったが，空間フィルターを挿入することによって，優れた SNRで弱位相

物体からの回折強度パターンを取得できた．

(3) 取得した回折強度パターンに反復的位相回復計算を適用し再構成された試料像から，

17 nmの空間分解能， 0.01 radを上回る位相感度を達成していることが分かった．

第 5 章では，試料上流に配置した円柱構造体を参照光源として取得したインラインホロ

グラムと，検出器前に配置したビームストップを利用する暗視野 X 線タイコグラフィに関

して述べた．はじめに計算機シミュレーションによる基礎検討を行い，その結果をふまえ

Spring-8BL29XULにおいて，本手法の実証実験と試料に磁性細菌 MO-1を用いた応用研究

を行った．以下に第 5章の内容をまとめる．

(1) 暗視野 X線タイコグラフィでは，試料の上流に円柱構造体を配置して参照光源として

利用することで，回折強度パターンと同時にインラインホログラムを取得する．また，

検出器直前にビームストップを配置して明視野領域を遮断することで，回折強度パター

ンの強度ダイナミックレンジを圧縮する．ビームストップによる低空間周波数領域の

データ欠損は，インラインホログラムよって補完されるため，検出器の限られた強度ダ

イナミックレンジで高空間分解能，高位相感度観察が可能になる．

(2) 計算機シミュレーションの結果，最大位相変化量が 0.01 radで空間分解能が 15 nmの

試料像を再構成するために必要な回折強度パターンの強度ダイナミックレンジを，暗視

野 X線タイコグラフィによって 1/1000に圧縮できることが分かった．

(3) 参照光源には電子リソグラフィ技術も用いて窒化珪素薄膜上に作製した材質 Ta，直径
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100 nm，高さ 488 nmの円柱型構造体を，試料には厚さ 30 nmの Taジーメンススター

テストチャートを用いて SPring-8BL29XULにおいて暗視野 X線タイコグラフィの実

証実験を行った．

(4) 円柱構造体がある場合，ない場合で取得した 2つの回折強度パターンデータセットを逆

空間拘束として活用する位相回復アルゴリズムを考案した．円柱構造体ありの回折強度

パターンは試料の低空間周波数成分，円柱構造体なしの回折強度パターンは試料の高空

間周波成分の再構成を担う．また入射波動場の再構成には混合状態解析を取り入れた．

(5) 円柱構造体ありの回折強度パターンデータセットのみから再構成した場合，ビームス

トップによって失われている低空間周波数領域の試料情報をインラインホログラムに

よって補完できているため長周期のアーティファクトは目立たない一方，空間分解能は

35 nm程度に制限された．円柱構造体なしの回折強度パターンデータセットのみから再

構成した場合は，逆に空間分解能は 14 nmと優れているが，長周期のアーティファクト

が現れている．2 つの回折強度パターンデータセットを組み合わせた暗視野 X 線タイ

コグラフィでは，両者の優れた部分を両立できており，12 nmの空間分解能，0.01 rad

より優れた位相感度を達成した．

(6) 再構成された入射波動場より，円柱構造体からの散乱 X線が高次のモードとして現れ

ていることが分かった．これは，円柱構造体の位置ドリフトや，円柱構造体を利用しな

いときと比べて，縦コヒーレンスの条件が厳しくなることに起因すると考えられる．

(7) 本手法により磁性細菌 MO-1 の定量的な内部構造観察を行った．MO-1 の内部構造で

あるマグネトソームを 20 nm 程度の空間分解能で可視化することに成功した．さらに

位相変化量から，細胞の厚さは 300 nm程度，マグネタイトの厚さは 30 nm程度と見積

もられた． また，ドーズを見積もった結果，ドーズによる試料構造の破壊が再構成像に

与える影響はないと考えられる．

第 6章では，原理的に困難とされていた厚い試料の高空間分解能 X線タイコグラフィに関

して述べた．以下に第６章の内容をまとめる．

(1) タイコグラフィにおいて，試料を光軸方向に投影した極めて薄い物体と考える投影近似
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の成立は必須条件である．しかしながら，投影近似が破綻する状況を逆に利用して，1

方向からのプローブ照射で 3次元的な試料像を取得するマルチスライスタイコグラフィ

が可視光を利用した研究で報告された．

(2) マルチスライスタイコグラフィを X線領域で行うことは困難であると考えられていた

が，回折強度パターンの高空間周波数領域に現れる試料厚さの効果に着眼し，マルチス

ライス X線タイコグラフィが実現可能であることを示した．

(3) 厚さ 105µmの 2層構造体テスト試料を用いて実証実験を行った．従来法では光軸面内

方向の空間分解能は 192 nmに制限されるが，マルチスライス法を取り入れた X線タイ

コグラフィによって，回折強度パターンの最大空間周波数から見積もられる空間分解能

と同等の 53 nmの空間分解能を達成した．

(4) 試料厚さが未知の場合，逆空間で定義される規格化誤差を利用することで，最適値を推

定できることを示した．これにより，事前に他のイメージング手法によって厚さを知る

ことが難しい試料に対しても，マルチスライス X線タイコグラフィが機能する可能性

がある．

最後に，高空間分解能・高感度 X線タイコグラフィの研究における将来展望を述べたい．

第 5章でまとめた暗視野 X線タイコグラフィは高空間分解能での X線吸収微細構造（X-ray

Absorption Fine Structure, XAFS）分析に応用できると考えている．現状では、入射 X 線

のエネルギーを変化させながら測定を行うスペクトロスコピック X線タイコグラフィの研究

は，吸収端近傍のいくつかのエネルギーの X線を用いて測定し，試料中の元素を識別する研

究に留まっており，XAFSスペクトルを取得するまでには至っていない．そのボトルネックと

なっているのが吸収量の変化を検出する感度であり，これは位相感度と同様に回折強度パター

ンの強度ダイナミックレンジの問題に帰着する．つまり，暗視野 X線タイコグラフィが有効

と考えられ，本手法を応用することによって 10 nm 以下の空間分解能を有するイメージング

XAFSが実現可能である．

もう 1つが，マルチスライス X線タイコグラフィによる集積回路の 3次元観察である．積

層構造を持つ集積回路は 180度回転させるトモグラフィ技術の適用が困難であり，さらに，積

層方向の空間分解能は数ミクロンで十分である．つまり，光軸方向の空間分解能が面内方向ほ

ど優れていない本手法に適した試料ではないかと考えられる．具体的には，試料内部に張り巡



111

らされた回路中の断線を非破壊で可視化することを目指す．

3つ目が，マルチスライス X線タイコグラフィとトモグラフィを組み合わせた 3次元 X線

ナノイメージングである．トモグラフィのみだと，試料厚さによる制限は原理的に突破できな

い．つまり，マルチスライスのアイディアを組み込むことで，試料厚さによる制限に悩まされ

ることなく 10 nmより優れた空間分解能で，大きさが 100 × 100 × 100µm3 を超える試料の

3次元内部構造観察が可能になる可能性がある．
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本放射光学会年会放射光科学合同シンポジウム，名古屋大学，愛知，2013年 1月．

[5] 鈴木 明大，高橋 幸生，是津 信行，香村 芳樹，仙波 泰徳，大橋 治彦，山内 和人，石

川 哲也，“高分解能 X線タイコグラフィーの開発と元素識別イメージング，”第 25日本
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放射光学会年会放射光科学合同シンポジウム，鳥栖市民文化会館・中央公民館，佐賀，

2012年 1月．

ポスター発表

[1] 鈴木 明大，高橋 幸生，山内 和人，是津 信行，香村 芳樹，石川 哲也，“高分解能走査

型コヒーレント X線回折顕微法の開発と金属ナノ材料のナノ組織解析への応用，”2011

年日本金属学会秋期講演大会，沖縄コンベンションセンター，沖縄，2011年 11月．

[2] 鈴木 明大，高橋 幸生，堤 良輔，西野 吉則，松原 英一郎，山内 和人，石川 哲也，“ KB

ミラー集光 X線を用いた高分解能走査型回折顕微法の開発，”第 24日本放射光学会年

会放射光科学合同シンポジウム，つくば国際会議場，茨城，2011年 1月．

特許

[1] 高橋 幸生，鈴木 明大，下村 啓，広瀬 真，2015-012864号，“イメージング装置及び方

法，”2015年 1月，申請中．

受賞歴

[1] 学生発表賞，第 29回日本放射光学会年会放射光科学合同シンポジウム，日本放射光学

会， 2016年 1月 18日．

[2] 学生発表賞，第 28回日本放射光学会年会放射光科学合同シンポジウム，日本放射光学

会， 2015年 1月 20日．

[3] 学生発表賞，第 27回日本放射光学会年会放射光科学合同シンポジウム，日本放射光学

会， 2014年 2月 5日．

[4] Best Poster Award, 5th International Symposium on Atomically Controlled Fabri-

cation Technology, Organizing committee of this symposium, 24 October, 2012.

[5] 優秀ポスター賞，2011 年日本金属学会秋期講演大会，日本金属学会，2011 年 11 月 8

日．
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研究費獲得実績

[1] 特別研究員奨励費（H25–H27），“走査型 X 線回折トモグラフィーによる 3 次元ナノ

メートル空間分解ナノイメージング，” 3,600千円．


