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第 1章

序論

1.1 研究の背景と目的

X線は 1895年に Röntgenが陰極線と呼ばれる放射線に関する追試実験していた際に偶然発見したも
のであった．暗い実験室内で真空管を銀紙と黒いボール紙で覆い通電したところ，近くに置いてあった蛍

光板が発光し，その前に鉛棒をかざすと影ができ，さらにその棒を持った自分の手の骨がスクリーンに映

し出されたという [1]．この画像は X線の高い透過性を活かした “最初”の X線イメージング写真であっ
たといえる．このように高い透過力を有する X線をプローブとした顕微鏡を構築することで試料の内部
構造の非破壊観察が可能になるが，波長が可視光の 1/100から 1/1000であるにも関わらず X線の発見
から半世紀以上の間，光学顕微鏡の分解能を超えることができなかった．この原因としては，物質に対す

る X線の屈折率がほぼ 1のため可視光領域で用いられている屈折レンズが作製不可能であること，また
X線の短波長性から理想的なレンズの作製にナノメートルオーダーの加工精度が求められることが挙げら
れる．しかしながら，1980年代から半導体工業のリソグラフィー微細加工技術が光学素子製作にも取り
入れられ，さらに高輝度な X線発生の専用施設として SPring-8を初めとする第 3世代放射光施設が建設
され，実験室光源に比べ 1012 倍以上の高輝度な X線が利用できるようになると，次第にその短波長性と
透過力を活かした X線顕微鏡の構築が可能になってきた．顕微鏡の性能は空間分解能，時間分解能，観
察視野，抽出可能な情報，簡便さなど様々な要素によって構成され，各人の要望に合わせた顕微法を選

択している．その中で特に空間分解能に強みを持つ手法が X線タイコグラフィである．X線タイコグラ
フィでは，試料を 2次元走査しながらコヒーレントな X線を複数点に照射し，それぞれの照射点で試料
の十分遠方に配置した 2次元検出器で回折波を測定する．そして，測定データに対して計算機上で位相回
復計算を実行することで，試料による X線の吸収・位相シフト量をコントラストとして可視化する．理
想的なレンズの作製が困難な X線領域においても，位相回復計算が理想的なレンズとして機能すること
で 10 nmを超える最高水準の空間分解能が実現可能となる．また，試料の 2次元走査範囲を調整するこ
とで所望の観察視野を実現することが可能で，10 µm以上の視野が汎用的に達成されている．2007年に
Rodenburgらによって実証実験 [2]が行われて以来，各国の放射光施設で X線タイコグラフィを含むコ
ヒーレントイメージング専用のビームラインが整備されつつあり，今後，応用研究も含めて更なる発展が

期待される分野の 1つである．
X線タイコグラフィの重要な展開の 1つにコンピューター断層撮影法による 3次元観察が挙げられる．
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コンピューター断層撮影法では，様々な角度からの試料投影像を測定し，これらを計算機上で再構成す

ることで 3 次元像を取得する．コンピューター断層撮影法の発端は 1917 年に Radon が示した “2 次元
関数の任意の点の値は，その点を通る全ての方向の直線に沿うその関数の積分値から一意的に定まる”と
いうラドンの定理にまで遡る [3]．この発表とは別に Cormackは 1963年，1964年に X線トモグラフィ
に関する理論的考察と数学的解析に関する論文を発表し [4, 5]，1972年にレコード会社 EMIの技術者で
あった Hounsfieldらによってこの原理に基づいた Computed Tomography(CT)装置が開発された [6]．
Cormackと Hounsfieldはこれらの業績により，1979年にノーベル生理学・医学賞を受賞している．さら
に，近年のコンピューター処理速度の向上や画像解析技術の進歩，様々な再構成アルゴリズムや装置上の

工夫によって急速に進歩していき，現在では汎用的に利用されるイメージング技術となっている． コン

ピューター断層撮影法の空間分解能は再構成に利用する投影像の空間分解能に依存するため，厚い試料の

投影像を高い空間分解能で取得可能な X線タイコグラフィとの相性は良く，2010年に Dierolfらによっ
て実証実験 [7]が行われて以来，多層配線 [8]，アモルファス材料 [9]，生物試料 [10–12]の観察など数多く
の研究成果が報告されている．最新の研究報告では，円柱状に加工した Central Processing Unit(CPU)
を原理的な限界に近い空間分解能で 3次元観察することに成功している．さらに高い空間分解能での 3次
元観察を実現するためには，この原理的な限界である “被写界深度”を克服しなければならない．
被写界深度とは，画像の焦点が合っているように見える被写体側の光軸方向の範囲を指し，この範囲は

入射光の波長と画像の空間分解能に依存する．X線タイコグラフィで位相回復計算を行う際は，試料を光
軸方向に積分した 2次元投影像として取り扱う投影近似を用いているが，この近似を適用可能な試料厚さ
が被写界深度に相当する．被写界深度を超える厚さの試料を観察するためには，異なる試料位置で取得し

た画像を焦点合成するなどの画像処理が必要となり [13]，全ての顕微鏡に付随する問題ではあるが，近
年，空間分解能の高い X線タイコグラフィで特に問題視されるようになった．この問題への有効な解決
策の 1つとして，マルチスライス法を利用した位相回復計算法が 2012年にMaidenらによって発表され
た [14]．マルチスライス法は元々は電子線領域において多重散乱の影響を考慮した電子線散乱を計算する
方法として 1957年に CowleyとModdieによって提案され [15]，現在でも結晶による電子線の散乱を計
算する代表的な方法の 1つとして広く利用されている．マルチスライス法では，結晶を表面に平行で充分
薄いスライス (層)が複数積み重なったものとみなし，各層からの散乱と次の層への伝播を交互に計算す
ることで結晶下面における回折振幅を算出している．タイコグラフィ位相回復計算においても，複数に分

割した試料領域毎に投影近似を適用し，各層での散乱と層間を伝播を交互に計算することで同様の計算

が可能である．Maidenらのグループでは可視光領域において試料中で大きく変化する波動場を照明光と
したタイコグラフィ測定を行い，測定データに対してマルチスライス法を用いた位相回復計算を実行す

ることで，複数に分割した各層の投影像が再構成可能であることを実証した [14, 16]．そして 2014年に
Suzukiらによって被写界深度を超えた厚さの試料を高い空間分解能で観察可能であることが指摘され，X
線を用いた実証実験が行われた [17]．この結果はマルチスライス X線タイコグラフィでは原理的に試料
厚さの上限が解消されたことを意味し，特に X線の高い透過性を活かした 3次元観察を実現する上で大
きな意義を持つ結果であるといえる．この報告を皮切りに Swiss Light Sourceのグループ [18]や NSLSI
Iのグループ [19]から研究成果が報告されており，3次元 X線タイコグラフィの高度化に向けた 1つの
ホットトピックとなっている．また，もともと電子線領域から輸入された本分野は再び電子線領域へ逆輸

入され，1方向の測定のみで 3次元観察可能な手法として実証実験 [20]が行われている．
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マルチスライス X線タイコグラフィの登場によって原理的には被写界深度に制限されない広い視野と
高い空間分解能を両立した 3次元観察が可能となった．しかしながら，測定時間の制限から現実的に実現
の難しいオーダーの投影角度数が必要となるため，放射光源や検出器が発展した現代であっても実現され

ていない．現在も被写界深度を超えた厚さの試料の 3 次元観察に向けて，装置の高度化による測定の高
速化が進められてはいるが，測定技術的な側面だけではなく解析的なアプローチとして，“マルチスライ
ス位相回復計算で再構成した複数層の投影像を利用した 3 次元再構成が可能か” ということが考えられ
るようになった．コンピューター断層撮影法で広く利用されるフィルター補正逆投影法 (Filtered Back
Projection : FBP)や逐次近似法 (Iterative Reconstruction : IR)などの 3次元再構成アルゴリズムを適
用するためには，マルチスライス位相回復計算で得られる複数層の投影像を積分し，試料全体の投影像を

算出することが必要となるが，この際に失われる光軸方向の情報をうまく利用することでより少ない投影

角度数で 3次元再構成が可能になると考えられる．そのためには，従来利用されていた 3次元再構成アル
ゴリズムではなく，マルチスライス X線タイコグラフィ専用の新たな 3次元再構成計算法の開発が必要
となる．本研究の目的は，マルチスライス位相回復計算で得られた複数層の投影像を有効に利用した 3次
元再構成計算法を開発し，従来の再構成法に比べ少ない試料角度数でも信頼性の高い 3次元像が再構成可
能であることを実証することである．

1.2 本論文の構成

本章では，被写界深度を超えた厚さの試料を空間分解能を損なうことなく観察可能な手法としてマルチ

スライス X線タイコグラフィが実証されてから現在に至るまでの歴史的背景をまとめた．さらに，本手
法の更なる高度化に向けた課題を指摘し，本研究の目的を述べた．第 2章では，X線タイコグラフィの原
理とマルチスライス法を含むその要素技術についてまとめる．また，X線タイコグラフィを 3次元イメー
ジング法へ拡張するコンピューター断層撮影法の原理とその要素技術についてまとめる．第 3章では，タ
イコグラフィ測定の高速化に向け，ピクセルアレイ検出器，部分コヒーレント X線を利用したタイコグラ
フィ測定光学系を構築し，測定時間を短縮した研究結果に関して述べる．現状，タイコグラフィの測定時

間は主に検出器の性能と入射 X線強度に依存している．タイコグラフィ測定では 1光子の検出感度を有
する直接撮像型 CCD検出器が広く利用されてきたが，1回の露光に対する読み出し時間が長く，測定を
長時間化させる要因の 1つとなっていた．そこで，新たに読み出し時間の短いピクセルアレイ検出器を導
入することでタイコグラフィ測定の高速化を達成した．また，X線タイコグラフィ測定では完全コヒーレ
ント光の照明が必要条件となっており，実験ではモノクロメーターにより時間コヒーレンス度を，4象限
スリットで仮想光源を形成することにより空間コヒーレンス度を高めており，入射 X線強度が制限され
ていた．そこで，部分コヒーレント照明と混合状態再構成計算を利用することで入射 X線強度の増加を
試みた．計算機シミュレーションにより照射関数の各モードの光子密度と入射 X線のコヒーレンス度の
関係を調査し，タイコグラフィ測定の高速化が可能となる 4象限スリットサイズの最適化を行った．その
結果を元に SPring-8でタイコグラフィ測定を行ったところ，従来に比べ 6倍の高速化が可能であること
を実証した．第 4章では，プリセッション測定を併用したマルチスライス X線タイコグラフィに関して
述べる．マルチスライス X線タイコグラフィは 1方向の測定のみで試料の 3次元構造を観察することが
可能であるが，一般的なタイコグラフィ測定では最大散乱角が非常に小さいため，光軸分解能は面内分解
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能に比べて 3 ∼ 4桁程度悪いことが課題となっていた．そこで，試料を歳差運動の軌道上に配置し複数の
試料角度でタイコグラフィ測定を行うプリセッション測定により光軸分解能の向上が可能であることに着

目し，プリセッション測定のためのマルチスライスタイコグラフィ位相回復計算法を開発した．また，本

手法の有用性を計算機シミュレーションにより検討し，SPring-8にて 4層構造体を利用した実証実験に
成功した．さらに，本手法の応用展開として平板状の多層配線の 3次元観察にも成功した．第 5章では，
マルチスライス位相回復計算と逐次近似法を組み合わせた 3次元位相回復計算法の研究に関して述べる．
マルチスライス位相回復計算で得られる複数層の投影像を利用した 3次元再構成計算を行うことで，必要
な投影数を低減できることに着目し，これを実現するためのマルチスライス 3次元位相回復計算法を開発
した．また，計算機シミュレーションにより，本位相回復計算法が投影角度数の少ない条件や制限角度条

件において，従来法に比べ信頼性の高い試料像の再構成が可能であることを実証した．さらに，Intel社
製の CPUのタイコグラフィ測定により，測定角度数が不足かつ制限角度条件において被写界深度を超え
た厚さの試料の高空間分解能 3次元観察が可能であることを実証した．第 6章では，本論文で得られた結
果をまとめ，結論ならびに将来展望に関してまとめる．
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第 2章

3次元 X線タイコグラフィの原理

2.1 緒言

X線タイコグラフィは，試料を光軸垂直方向に 2次元走査させながらコヒーレントな X線を複数点に
照射し，試料の十分遠方に配置した 2次元検出器で複数枚の回折強度パターンを測定し，測定データに対
し計算機を用いた位相回復計算を実行することで試料像を再構成するイメージング手法である．結像，集

光に用いる光学素子の収差の影響が試料像の像質に反映される結像型，走査型 X線顕微鏡とは異なり，計
算機が理想的な光学素子の役割を果たすことで X線イメージングでは最高水準の 10 nm程度の空間分解
能が達成されている．また 2次元走査範囲を広げることで 10 µmを超える比較的広い観察視野が実現可
能であり，近年，放射光 X線イメージング分野では特に盛んに研究が進められている．本手法では光軸
方向に投影した試料の X線吸収量，位相シフト量の 2次元分布が取得されるため，様々な角度で測定し
た投影像を用いて計算機上で 3次元試料像を構築するコンピューター断層撮影法と組み合わせることで 3
次元観察手法へ拡張することが可能である．本章では，X線タイコグラフィ，コンピューター断層撮影法
の原理とこれらに必要な要素技術についてまとめる．

2.2 X線タイコグラフィの概要
X 線タイコグラフィはコヒーレント X 線回折イメージング (Coherent X-ray Diffraction Imaging :

CXDI)の 1手法であり，その中で “走査型”に分類される．コヒーレント X線回折イメージングは試料
の回折強度パターンを細かくサンプリングすることで構造因子の位相項を回復可能であることを示唆した

Sayreの研究 [21]に始まり，Sayreの指導を受けたMiaoによって 1999年に軟 X線を用いた “平面波照
明型”コヒーレント X線回折イメージングが実証された [22]．コヒーレント X線回折イメージングの最
大の特長は 10 nm以下の高空間分解能観察が可能な点にある．X線領域では理想的な集光・結像素子の
作製に求められる精度がナノメートルオーダーとなることから，理想的な光学素子を作製することが困難

であり，他の X線イメージング法では空間分解能は実証レベルで 10 nm程度 [23]，汎用的に利用される
ものでは数 10 nmに制限されている [24]．一方，コヒーレント X線回折イメージングでは，コヒーレン
トな X線を試料に照射し生じた回折光を，試料の十分遠方に配置した検出器で測定し，計算機上で位相
回復計算と呼ばれる処理を施すことによって試料像を再構成する．本手法の空間分解能は，原理的には入
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射 X線の波長と最大散乱角のみで決まり，光学素子による収差の影響を受けないことから 10 nmよりも
優れた空間分解能が実現されており [25]，理想的な集光・結像素子の作製が技術的に困難な X線領域に
おいては特に有効である．本手法は 2.4.3項に詳述するオーバーサンプリング条件から試料が孤立試料に
限定されるという問題があり，これを解決する手法の 1つとして X線タイコグラフィが提案された．

X線タイコグラフィの歴史は 1969年から 1972年かけて Hoppeらが透過型電子顕微鏡における位相問
題の解決策としての提案 [26–29]まで遡る．Hoppeらは結晶試料からのブラッグ回折スポット同士の干
渉縞から位相情報を回復可能であることを提案し，このときの複素振幅の解には複素共役も含まれてしま

うため，照射位置を僅かに平行移動した回折パターンを併せて取得することで解の一意性が定まることを

示した．しかしながら，ブラッグ回折スポット同士が干渉を起こすことが必要で，局所的な領域からの強

度の弱いブラッグ回折光を測定しなければならないため，これら一連の考察は X線に比べ相互作用の大
きい電子線を想定したものであり，X線領域ではコヒーレントで結晶の単位胞程度まで局在化した波動場
が必要であると結論づけている [26]．さらに同年に発表した論文では，位相板を挿入することで非結晶
試料にも応用可能であることを示し [27]，これらの手法をこの翌年に発表した論文中でタイコグラフィ
と名付けた [28]．しかしながら，実験装置の制限や計算機の性能が原因で，Hoppe自身の実験は可視光
を利用した予備的なものに留まっており，Hoppe自身が後に “ほとんど忘れ去られたアイデア”と述べて
いた [30]ように，一連の発表からはおよそ四半世紀に渡って日の目を見ることはなかった．Hoppeの提
案を有用な手法として押し上げたのが，Batesと RodenburgによるWigner-distribution deconvolution
の導入 [31] である．これにより，照射波動場が既知の場合，試料の走査間隔と同様の分解能で位相回
復が可能となり，可視光 [32]，透過型電子顕微鏡 [33]，そして X 線 [34]によって実証実験が行われた．
Wigner-distribution deconvolutionを用いた例では試料（もしくは照射光）の走査間隔により分解能が
決定されるが，反復的位相回復計算との融合でこの制限が解消され [35, 36]，広く利用されるイメージン
グ法としての地位が確立され始めた．可視光でいくつかの研究成果が報告された後 [37]，X線領域におけ
る実証実験が行われ [2]，位相回復計算法の改善により照射波動場も再構成できるようになる [38, 39]と，
屈折レンズ [40]，ゾーンプレート [41]，K–Bミラー [42]など様々な照明光学系を利用した X線タイコグ
ラフィ研究が各国の放射光施設で推進されている．

図 2.1に X線タイコグラフィの模式図を示している．X線タイコグラフィでは，X線の照射領域が重
なるように試料をステップ走査し，それぞれの点で回折強度パターンを取得する．照射領域が重なる範囲

の試料情報を共通とすることが，平面波照明型の実空間拘束よりも強い拘束条件となり，試料像の再構成

のみならず，照射波動場など付加的な情報が抽出可能となる．

2.3 X線タイコグラフィ位相回復計算

2.3.1 X線と試料の相互作用の定式化

X線タイコグラフィの位相回復計算を行うためには，入射 X線波動場と試料の相互作用や測定面まで
の波動場の伝搬をモデル化し数式として表現しなければならない．本項では試料に照射する波動場，試料

の複素透過関数とタイコグラフィ測定で取得される回折強度パターンとの関係について詳述する．
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複数枚の
回折強度パターン

試料像

コヒーレント
X線

振幅 位相

Θ

位相回復計算

図 2.1 X 線タイコグラフィの模式図．X 線タイコグラフィでは，X 線の照射領域が重なるように試
料を 2次元走査し，各点で回折強度パターンを取得する．そして，測定したデータに対し計算機上で
位相回復計算を行うことで，試料の複素透過関数を再構成する．計算機が理想的なレンズの役割を果

たすことで，結像レンズの収差に影響されない高い空間分解能が実現可能で，現存の X線イメージン
グ法で最高水準の空間分解能を達成している．また，照射領域が重なる範囲の試料情報を共通とする

こと (実空間拘束)が安定した位相回復を実現しており，試料像の再構成のみならず，照射波動場など
の付加的な情報も抽出可能である．

X線領域における物質の複素屈折率は一般に

n(ρ, λ) = 1 − δ(ρ, λ) + iβ(ρ, λ) (2.1)

と表される．ここで，ρは実空間における 3次元位置ベクトル，λは入射 X線の波長を表す．N 種の異
なる原子が存在するとき，δ，β は複素原子散乱因子

fj(q, λ) = f0
j (q) + f ′

j(λ) + if ′′
j (λ) (2.2)

を用いて

δ = reλ
2

2π

N∑
j

nj(Zj + f ′
j) (前方散乱の場合) (2.3)

β = −reλ
2

2π

N∑
j

njf
′′
j (2.4)

と表される．ここで，q は散乱ベクトル，re=2.818×10−15 は古典電子半径，nj は単位体積中に含まれる

j 種の原子数，Zj は j 種の原子 (あるいはイオン)に属する電子の総数を表す．また，β は光電効果によ
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る吸収係数 µと

β(ρ, λ) = λ

4π
µ(ρ, λ) (2.5)

の関係をもつため，吸収係数 µは

µ(ρ, λ) = 2λre

N∑
j

nj(−f ′′
j ) (2.6)

とも表される．光軸垂直面内の 2次元ベクトルを r とすると，波動場 P (r)が n(ρ)の屈折率をもつ物質
を透過した直後の波動場 ψ(r)は，P (r)が物質厚さ分の距離の真空中を伝播したときにほぼ変化がない
と考えられるとき

ψ(r) = O(r) · P (r) (2.7)

と表される．ここで，O(r)は複素透過関数を表す．このように，入射波動場と試料の 3次元的な相互作
用を 2次元関数の積で表現することを投影近似を呼ぶ．式 (2.7)において P (r)=1とすると，O(r)は平
面波を物質に入射したときの背面波動場と考えることができる．つまり，平面波が真空中，物質中を通過

する光路差分の吸収，位相シフト量を複素透過関数として考えることができ，

O(r) = exp
(

−ik
∫

{1 − n(r, z)} dz
)

= exp
(

−ik
∫

{δ(r, z) − iβ(r, z)} dz
) (2.8)

と表すことができる．ここで，k は波数を表し，k = 2π/λの関係をもつ．物質による吸収が無視でき位
相変化量が小さいとき，式 (2.8)は

O(r) ≈ 1 + iϕ(r) (2.9)

と近似することができる．ここで，ϕ(r)は O(r)の位相項で，arg [O(r)] = ϕ(r)である．この近似は弱
位相物体近似 (Weak Phase Object Approximation : WPOA)と呼ばれ [43]，第 1次ボルン近似と同様
の式の形となっている [44]．
試料の十分遠方で観測される回折強度パターン I(q)は ψ(r)のフーリエ変換の絶対値の 2乗，つまり

I(q) =
∣∣F [ψ(r)]

∣∣2 =
∣∣∣∫ ψ(r) exp (−iq · r) dr

∣∣∣2
(2.10)

と表される．ここで，F [·]はフーリエ変換を表す演算子である．このように測定される回折強度パターン
では回折波の位相情報が失われており，位相回復計算によって位相項を求め，O(r)を算出することで試
料による X線吸収量・位相シフト量の 2次元分布が観察可能になる．

2.3.2 投影近似と被写界深度

2.3.1 項の式 (2.7)で，試料背面波動場は入射波動場と複素透過関数の積で表現できるとしたが，本項
ではこの記述の妥当性について述べる．これに関する定量的な議論は Thibault らの Science 誌 [41] の
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Supplementary informationで行われている．ある光学系における入射波動場を Ψ0(ρ)と定義し，この
波動場が場所による変化が緩慢で波長 λ程度の範囲で実質的に一定とみなせるとき，非均一媒質中におけ

る波動方程式は

∇2Ψ(ρ) + k2n2(ρ)Ψ(ρ) = 0 (2.11)

と表される [45]．試料は z 方向の有限厚さ Lをもつ，すなわち 0 < z < Lの領域外では n = 1とする．
T (ρ)が Ψ0(ρ)に対して独立であると考えられるとき式 (2.11)の解は

Ψ(ρ) = T (ρ)Ψ0(ρ) (2.12)

と分解できるとする (ansatz)．Ψ0(ρ) = ψ0(ρ) exp(ikz)として式 (2.11)を展開すると(
∇2T (ρ) + 2ik∂zT (ρ) + k2 (

n2(ρ) − 1
))
ψ0(ρ) + 2∇ψ0(ρ) · ∇T (ρ) = 0 (2.13)

となる．式 (2.13)の左辺第 2項目を無視できるとき，第 1項目は ψ0(ρ)とは独立して 0となり，

∇2 [T (ρ) exp(ikz)] + k2n2T (ρ) exp(ikz) = 0 (2.14)

と変形でき，T (ρ) exp(ikz) が式 (2.11) 波動方程式を満たすことがわかる．z < 0 において T = 1 と
すると，試料に平面波を照射していると考えることができ，式 (2.8) の記述が正しいことを確認でき
る．また，この条件を満たすとき，式 (2.12)の ansatzは正しいと考えることができ，P (r) = Ψ(r, L)，
O(r) = T (r, L)とすることで式 (2.7)の妥当性を確認することができる．
次に∇ψ0(ρ) · ∇T (ρ)が無視できる条件について考える．式 (2.13)の左辺第 1項の括弧内で ∂z に関す

る項は 2ik∂zT (ρ)ψ0(ρ)のみであり，

k
∣∣ψ0(ρ)∂zT (ρ)

∣∣ ≫ |∇ψ0(ρ) · ∇T (ρ)
∣∣ (2.15)

を満たすとき，∇ψ0(ρ) · ∇T (ρ)は無視できると考えて良い．この式を実験で取り扱うパラメーターに変
換して考える．∂z の項の着目すると

∣∣∂zψ0(ρ)
∣∣ ≪ k

∣∣ψ0(ρ)
∣∣となるので，式 (2.15)において重要な項は

光軸垂直面内 x, y に関するものだけとなる．つまり，変化の大きいと考えられる
∣∣∇T (ρ)

∣∣の面内方向の
成分のみを考えればよく，dx を面内方向の空間分解能としたとき，最大で

∣∣∇T (ρ)
∣∣ ∼

∣∣T (ρ)
∣∣/dx をとる

と考えても差し支えない．一方，光軸方向に関して
∣∣∂zT (ρ)

∣∣の最小値として L−1
∣∣T (ρ)

∣∣ととると考える
と，式 (2.15)は少々粗い見積もりにはなるが

dx

L
≫ λ

a
(2.16)

と書き換えることができる．ここで，a は波動場 ψ0(ρ) が試料面で存在しうる最大の領域を表す．式
(2.16)を満たす試料厚さの上限を Dmax とし，式 (2.16)を書き換えると

Dmax <
adx

λ
(2.17)

となる．これは他の顕微法における被写界深度に相当するものと捉えることができる．Dmax は試料厚さ

に関してのみでなく，平板試料の傾斜に関しても同様である．ここまでの導出には，ボルン近似等の散
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表 2.1 各論文中で明示されている X線タイコグラフィにおける被写界深度の上限

P. Thibault et al. [41] Dmax < adx/λ

K. A. Nugent [46] Dmax ≪ d2
x/πλ

J. M. Rodenburg et al. [47] Dmax < 2d2
x/λ

H. N. Chapman et al. [48] Dmax < d2
x/2λ

E. H. R. Tsai et al. [18] Dmax < 5.2d2
x/λ

乱過程における近似を一切適用していないことから，式 (2.17)を満たす限り多重散乱が起きる，もしく
は試料が弱位相物体でなくても差し支えない．以上のように試料厚さが Dmax よりも薄いとき，T (ρ)は
ψ0(ρ)と独立かつ式 (2.14)を満たし，式 (2.7)の投影近似の妥当性が担保される．
以上のような試料を 2次元投影像として扱える最大の試料厚さに関しては，Nugentによる散乱ポテン
シャルを用いた例 [46]，Rodenburg [47]，Chapman [48]によるエバルト球を用いた例など様々な角度か
ら考察されており，それぞれの流儀によって最終的な結論も微妙に異なっている．しかしながらこれら条

件式は本項中でも述べたように厳密なものではない．そこで，Tsaiらはタイコグラフィにおける被写界深
度の見積もりを計算機シミュレーションにより

Dmax < 5.2d
2
x

λ
(2.18)

と算出しており [18]，近年ではこの式が広く採用されている．これらの被写界深度は表 2.1 にまとめて
いる．

2.3.3 extended Ptychographical Ierative Engine (ePIE)

X 線タイコグラフィ位相回復法として代表的なものの 1 つが extended Ptychographical Iterative
Engine(ePIE)である [39]．本アルゴリズムの前身である PIEは文字通り，タイコグラフィのための位相
回復計算法として 2004年に Rodenburgらによって開発された [35,36]．しかしながら，PIEでは照射関
数が既知でなければならないという制限から，照射関数を正確に決定できない光学系における測定は難し

いとされていた．そこで，Maidenと Rodenburgが 2009年に発表した ePIEでは，PIEで用いていた試
料関数の更新と同様の操作を照射関数に対しても適用することで，試料関数と照射関数を同時に再構成可

能な手法へと拡張されている．これにより照明光学系に左右されない X線タイコグラフィが可能となり，
様々な集光光学素子を用いたタイコグラフィへと展開されている [40, 42]．また，試料像の観察のみなら
ず，集光光学素子の収差の評価にも利用されている [49–51]．
図 2.2に ePIEによる照射関数，試料関数の更新工程を模式化した図を示している．照射点 j における

試料面での波動場を P (r − Rj)(照射関数)，3次元試料を 2次元の複素透過関数に投影した複素透過関数
を O(r)(試料関数)としたとき，試料の背面波動場 ψj(r)は式 (2.7)で示したように

ψj(r) = O(r) · P (r − Rj) (2.19)

と表される．ここで，Rj はタイコグラフィ走査による変位ベクトルを表す．この背面波動場をフーリエ
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Ψ'
j
(q)

ψ
j
(r)

逆フーリ
エ変換

フー
リエ

変換

ψ'
j
(r)

I
j(q)

Ψ
j(q)

逆空間拘束

O(r) 

実空間拘束
R

j

r P
    
 (r-R

j)

重複した照射領域の試料情報を
共通として O(r), P

    
 (r-R

j
)を更新

Ψ
j
(q)の振幅項を測定した

回折強度パターン I
j
(q)

の平方根で置換

図 2.2 ePIEの模式図．照射領域の一部が重複するように照射波動場 (もしくは試料)を 2次元走査し
て複数枚の回折強度パターンを取得する．背面波動場 ψj(r)は照射点 j における照射関数 P (r − Rj)
と試料関数 O(r) の積で表現され，これのフーリエ変換が検出器面上の回折波 Ψj(q) に相当する．
Ψj(q)の振幅項を測定した回折強度パターン Ij(q)の平方根で置換 (逆空間拘束)し，逆フーリエした
ものが ψ′

j(r)となり，ψ′
j(r)，式 (2.22)，(2.23)を用いて試料関数 O(r)，P (r − Rj)を更新する (実

空間拘束)．これら一連の工程を様々な照射点に関して反復的に繰り返して，O(r)，P (r − Rj)を再
構成する．

変換することで検出器面での回折波を算出することができ，

Ψj(q) = F [ψj(r)] (2.20)

と表される．ここで，Ψj は検出器面における回折波，F [·]はフーリエ変換を表す演算子である．逆空間
拘束として Ψj(q)の振幅項を測定した回折強度パターン Ij(q)の平方根で置き換え，Ψ′

j(q)を算出する．

Ψ
′

j(q) =
√
Ij(q) Ψj(q)∣∣Ψj(q)

∣∣ (2.21)

この拘束条件は逆空間拘束と呼ばれる．Ψ′

j(q) を逆フーリエ変換することで算出した背面波動場 ψ
′

j(r)
を用いて，試料関数，照射関数を

O
′
(r) = O(r) + α

P ∗(r − Rj)∣∣P (r − Rj)
∣∣2
max

(
ψ

′

j(r) − ψj(r)
)

(2.22)

P
′
(r − Rj) = P (r − Rj) + β

O∗(r)∣∣O(r)
∣∣2
max

(
ψ

′

j(r) − ψj(r)
)

(2.23)

のように更新する．ここで，α，β は更新度合いを調整するパラメーターで 1以下の値が利用される．こ
の更新過程では，他の走査点の照明領域と重複した照射領域の試料関数を共通とする拘束条件が利用され
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ており，実空間拘束とも呼ばれる．これら一連の計算を他の照射点でも行い，全ての照射点で計算が終了

した時点で 1回の反復計算とし，位相回復計算が収束するまで反復的に繰り返す．計算が収束したかどう
かの 1つ目安としては，反復計算 k 回目での逆空間における規格化誤差 E(k) が用いられ，

E(k) =

∑
j

∑
q

∣∣∣√Ij(q) −
∣∣Ψ(k)

j (q)
∣∣∣∣∣2

∑
j

∑
q Ij(q)

(2.24)

の変動が十分小さくなったときに計算が収束したとみなす．

2.3.4 3D Ptychographical Iterative Engine (3PIE)

式 (2.7)の記述は，試料中での入射波動場の変化が無視できるほど小さい，かつ試料厚さが式 (2.18)で
示したような被写界深度以下の場合にのみ成立し，これらの条件が満たされない場合には 2.3.3項で述べ

Δz1 Δz2 Δz3

P   ( r-R
j
)

ψ        
j,e,1(x,y)

ψ        
j,i,2(x,y) ψ                

j,i,3(x,y)

ψ                
j,e,2(x,y) ψ                

j,e ,3(x,y)

O1(x,y) O2(x,y) O3(x,y)

Δz1 Δz2 Δz3

 P   '(r-R
j
)

ψ'                
j,e,1(x,y)

ψ'                
j,i,2(x,y) ψ'                

j,i,3(x,y)

ψ'                
j,e,2(x,y) ψ'                

j,e,3(x,y)

O'1(x,y) O'2(x,y) O'3(x,y)

フーリエ変換

逆フーリエ変換

試料

Ψ'
j
(q)

Ψ
j
(q)

x
y

z

逆空間拘束

図 2.3 マルチスライス法を用いたタイコグラフィ位相回復計算法 (3D Ptychographical Iterative
Engine : 3PIE)の模式図．試料を被写界深度よりも薄い N 層に分割し，層間で伝播計算を行うこと

で試料中での回折波の広がりを考慮した位相回復が可能である．
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た ePIEによる再構成はできない．そこで，Maidenらは試料を被写界深度以下の厚さの複数層に分割し，
試料中での光の伝播を考慮する計算過程を ePIE に組み込むことで，これらの条件を満たさない場合で
も再構成計算が可能な位相回復計算法を開発し，3D Ptychographical Iterative Engine(3PIE)と名付け
た [14]．

3PIEでは 2.3.2項で紹介した被写界深度よりも各層の厚さが小さくなるように分割数 N を選択する．

図 2.3は N=3の場合の 3PIEの模式図を示している．初期照射関数を P (r − Rj)と，n層目の初期試料
関数を On(r)と設定すると，各層では投影近似が成立するので 1層目の背面波動場 ψj,e,1(r)は

ψj,e,1(r) = O1(r) · P (r − Rj) (2.25)

と表される．次に，2層目に入射する波動場を伝播計算により

ψj,i,2(r) = P∆z1 [ψj,e,1(r)] (2.26)

と算出する．ここで，P∆zn
は角スペクトル法 [52](付録 Aを参照)による距離 ∆zn = zn − zn−1 の伝播

計算演算子を表す．これらと同様の計算を繰り返し，2層目の背面波動場 ψj,e,2(r)，3層目の入射波動場
ψj,i,3(r)，3層目の背面波動場 ψj,e,3(r)を算出する．検出器面での波動場は，試料背面から十分遠方へ伝
播する回折波と考えることができるので，検出器面での波動場関数 Ψj(q)は

Ψj(q) = F [ψj,e,3(r)] (2.27)

のように ψj,e,3(r)のフーリエ変換で表される．ここで，Ψj(q)は，P (r − Rj)と On(r)を用いると，以
下のようにも表わされる．

Ψj(q) = F
[
O3(r)P∆z3

[
O2(r)P∆z2 [O1(r)P (r − Rj)]

]]
(2.28)

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 Ψj(q)の振幅項を取得した回折強度パター
ンの平方根

√
Ij(q)で置き換える．

Ψ
′

j(q) =
√
Ij(q) Ψj(q)∣∣Ψj(q)

∣∣ (2.29)

さらに，これを逆フーリエ変換することで，3層目の背面波動場を更新する．

ψ
′

j,e,3(r) = F−1
[
Ψ

′

j(q)
]

(2.30)

次に，ePIEで利用していた式 (2.22)，(2.23)に類似した式

O
′

3(r) = O3(r) + α
ψ∗

j,i,3(r)∣∣ψj,i,3(r)
∣∣2
max

(
ψ

′

j,e,3(r) − ψj,e,3(r)
)

(2.31)

ψ
′

j,i,3(r) = ψj,i,3(r) + β
O∗

3(r)∣∣O3(r)
∣∣2
max

(
ψ

′

j,e,3(r) − ψj,e,3(r)
)

(2.32)

を用いて，3 層目の試料関数および 3 層目の入射波動場を更新する．更新された 3 層目の背面波動場
ψ

′

j,e,3(r)を逆伝播させることで，2層目の背面波動場を更新する．

ψ
′

j,i,2(r) = P∆−z3

[
ψ

′

j,i,3(r)
]

(2.33)
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式 (2.31)，(2.32)を利用した更新計算をそれぞれの層で実行し，1層目の試料関数 O1(r)と 1層目の入射
波動場，すなわち照射関数 P (r − Rj)を更新するまで繰り返す．これら一連の計算を他の照射点でも行
い，全ての照射点でこれらの計算が終了した時点で 1回の反復計算とする．この計算を繰り返し行うこと
で各層の試料関数 On(r)と照射関数 P (r − Rj)を再構成することができる．
マルチスライスタイコグラフィは，可視光領域において，1方向からの測定で試料断面像が観察できる
新たな 3次元イメージング手法として提案された [14, 16]．その後，Suzukiらによって X線領域におい
て被写界深度よりも厚い試料の高分解能観察に対して有効であることが実証され [17]，再構成アルゴリズ
ムの改善 [18, 53, 54]や照射波動場の工夫による光軸分解能の向上 [19]など本手法に関する研究が精力的
に進められている．また，低電子線量で 3 次元観察が可能な手法として電子線領域へも逆輸入されてい
る [20]．

2.3.5 Mixed-state reconstruction

これまでの議論は静止した試料に完全コヒーレントな X線を照射した理想的な系を考えてきた．しか
し，実際の光学系では入射 X線のコヒーレンス，試料の振動，検出器の点広がりなどにより理想的な測
定は実現できない．例えば照射波動場が空間的，時間的に部分コヒーレントな状態の場合，式 (2.7) の
ような記述は成立せず，相互強度を用いた記述が必要となるが，このような条件でも位相回復計算が可

能な計算法として混合状態再構成計算法 (Mixed-state reconstruction)が Thibaultらによって提案され
た [55]．
ある照射波動場 U(r, t)を角周波数 ω の準単色光であるとすると

U(r, t) = P (r, t)e−iωt (2.34)

と表すことができる．照射波動場の相互強度を J(r1, r2)とおくと

J(r1, r2) =
⟨
U∗(r1, t)U(r2, t)

⟩
=

⟨
P ∗(r1, t)P (r2, t)

⟩
(2.35)

と P (r, t)の 2点間の相互相関に書き換えることができる．ここで，
⟨
·
⟩
は時間平均を表す．Marcerの定

理によると J(r1, r2)はコヒーレントな複数のモードに分割することが可能で，

J(r1, r2) =
∑

n

P ∗
n(r1)Pn(r2) (2.36)

と表すことができる [45]．n次のモードの波動場の試料背面波動場を ψn(r) = O(r) ·Pn(r − Rj)とする
と，十分遠方の回折強度は

I(q) =
∫ ∫

J(r1, r2)O∗(r1)O(r2) exp [−i(r2 − r1) · q] dr1 dr2

=
∣∣∣∑

n

∫
ψn(r)e−iq·rdr

∣∣∣2

=
∑

n

∣∣Ψn(q)
∣∣2 (2.37)
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と各モードの背面波動場のフーリエ変換 Ψn(q)の強度の足し合わせで表現することが可能である．部分
コヒーレント光を完全に記述するためには，無限個のモードを考える必要があるが，通常のタイコグラ

フィで利用される比較的コヒーレンス度の高い条件では有限個のモード数でも精度良く近似することが

可能である．ここまでの議論は時間的コヒーレンスについても適用可能である [56, 57]．また，試料の複
素透過関数は 2.3.1項でも述べたように波動場的な取り扱いをしているため，直交した l 個のモードから

なる複数の複素透過関数 Ol(r) に関しても同様の議論が可能である．位相回復計算の過程では，個々の
ψl,n(r)を更新すると考えればよいため，2.3.3項の逆空間拘束にあたる式 (2.21)を

Ψ
′

l,n(q) =
√
Ij(q) Ψl,n(q)√ ∑

l,n

∣∣Ψl,n(q)
∣∣2

(2.38)

また，照射関数，試料関数の更新式，(2.22)，(2.23)を

O
′

l(r) = Ol(r) + α∣∣∑
n Pn(r − Rj)

∣∣2
max

∑
n

P ∗
n(r − Rj)

(
ψ

′

l,n(r) − ψl,n(r)
)

(2.39)

P
′

n(r) = Pn(r) + β∣∣∑
l Ol(r)

∣∣2
max

∑
l

O∗
l (r)

(
ψ

′

l,n(r) − ψl,n(r)
)

(2.40)

に置き換えることで再構成計算が可能となる．

2.4 X線タイコグラフィ測定

2.4.1 空間分解能

この項ではタイコグラフィにおける空間分解能について，エバルト球を用いて詳述する．2.3.2項で述
べたようにタイコグラフィにおける回折強度パターンの記述では第 1 次ボルン近似を利用していないの
で，エバルト球を用いた議論は完全に正しいとは言えないが，現在でも空間分解能の定義として広く利用

されている．

入射波動場，散乱波動場の波数ベクトルをそれぞれ kin，kout と表すとき (ただし，ここでは |k| = 1/λ
としている)，第 1次ボルン近似の精度の範囲内では，散乱振幅は散乱ポテンシャルの 3次元フーリエ変
換の空間周波数 q = kout − kin を満たすベクトル上の成分（“エバルト球”と呼ばれる）と等しいことが
知られている [45]．このとき，q は散乱ベクトルと呼び，その大きさは∣∣q∣∣ =

∣∣kout − kin

∣∣ (2.41)

=
(4 sin2(Θmax/2)

λ2

)1/2
(2.42)

= 2 sin(Θmax/2)
λ

(2.43)

と算出される．図 2.4(a)に示すように，2つの波数ベクトル kin，kout がなす角度 Θmax は検出器が十分

遠方にある場合，

Θmax = 2L
pN

(2.44)
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Θmax

q
k

out

k
in

q
z

q
x

q
x, max

q
z,    max

Θmax

L

検出器

試料
p

N

(a) (b)

図 2.4 タイコグラフィの空間分解能．(a)タイコグラフィ測定における試料，検出器，最大散乱角の
関係．(b)最大散乱角と最大空間周波数の関係．

と表わされ，最大散乱角と呼ばれている．ここでカメラ長，検出器のピクセルサイズ，ピクセル数をそれ

ぞれ L，p，N としている．図 2.4(b)に示すように，回折強度パターンの面内，光軸方向の最大空間周波
数 qx,max，qz,max は最大散乱角 Θmax のエバルト球面の面内，光軸方向の最大長さで表わされ，幾何学

的に

qx,max =
∣∣q∣∣ sin(Θmax/2) = sin Θmax

λ
(2.45)

qz,max =
∣∣q∣∣ cos(Θmax/2) = 2 sin2(Θmax/2)

λ
(2.46)

(2.47)

と算出される．理論上の空間分解能はこれらの逆数で表わされ，

dx = 1
qx,max

= λ

sin Θmax
(2.48)

dz = 1
qz,max

= λ

2 sin2(Θmax/2)
(2.49)

となる．面内分解能 dx は全周期空間分解能 (Full period spatial resolution)と呼ばれ，以後，特別な記
載がない限り，空間分解能はこちらの定義に従うものとする．再構成される試料像のピクセルサイズ ∆x
は dx/2に相当し，こちらは半周期空間分解能 (Half period spatial resolution)とも呼ばれる．光軸分解
能 dz は表 2.1の Rodenburgによる被写界深度の定義に一致しており，マルチスライスタイコグラフィに
おいて分割可能な最小の試料厚さと考えることができる [17, 58]．

2.4.2 コヒーレンス条件

これまでの議論は基本的に完全コヒーレント X線を照射した場合を想定してきたが，現実的には完全
コヒーレント照明は実現できないため，求められる精度に併せて近似的に完全コヒーレント照明とみなせ

る条件を採用している．本項では複素コヒーレンス度を導入した後，X線タイコグラフィ測定に必要なコ
ヒーレンス条件について詳述する．
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身の回りに存在する光は個々の発光点から放射される波連の重ね合わせを観測しているが，それぞれの

波連の位相関係はランダムである．X線タイコグラフィでは X線を試料に入射することで生じる干渉光
を十分遠方で測定し，これに位相回復計算を実行することで試料像を再構成するが，この干渉効果を観測

するためには，波連間の位相にある程度の秩序性をもった関係性が求められる．この秩序性はコヒーレン

スと呼ばれ，干渉が可能な波連間の時間的な距離，空間的な距離で定義される光の性質を表す重要な概念

の 1 つである．光源 S から放射された X 線が 2 つのピンホール P1，P2 を通り，スクリーン上の Q 点
で干渉する系を考える．位置 r にある点 Qにおける時刻 tにおける X線強度は，位置 r1，r2 にある点

P1，P2 の時刻 t1，t2 における電場 E(r1, t1)，E(r2, t2)を用いて

I(r, t) =
∣∣E(r1, t1) + E(r2, t2)

∣∣2 (2.50)

と表される．ここで，簡単のために伝播に関わる幾何学的な因子や偏光は無視している．確率的な取り扱

いが可能な無秩序なカオス光源では，光源からくる光の振幅，位相はランダムであると仮定するため，実

際に観測される X線強度は時間平均となり，

I(r, t) =
⟨∣∣E(r1, t1)

∣∣2
⟩

+
⟨∣∣E(r2, t2)

∣∣2
⟩

+ 2Re
⟨
E∗(r1, t1)E(r2, t2)

⟩
(2.51)

と表される．この式の第 1項，第 2項はそれぞれピンホール P1，P2 だけ存在するときの Q点における
X線強度であり，第 3項はそれぞれのピンホールからの X線の干渉効果を表す．波動場が定常的である
と仮定すると，式 (2.51)の第 3項は t1，t2 の時間差 t2 − t1 = τ のみに依存し，τ を用いて書き換えると

Γ12(τ) =
⟨
E∗(r1, t)E(r2, t+ τ)

⟩
(2.52)

となる．Γ12(τ)はある時空間の 2点 (r1, t1)，(r2, t2)における波動場の 1次の相関を表し，相互コヒー
レント関数と呼ばれる．特に Γ11(τ)，Γ22(τ) は自己コヒーレンス関数と呼ばれ，Γ11(0)，Γ22(0) は式
(2.51)の第 1項，第 2項に等しい．これらを用いて Γ12(τ)を規格化した

γ12(τ) = Γ12(τ)√
Γ11(0)Γ22(0)

=

⟨
E∗(r1, t)E(r2, t+ τ)

⟩
{⟨∣∣E(r1, t1)

∣∣2
⟩⟨∣∣E(r2, t2)

∣∣2
⟩}1/2 (2.53)

を複素コヒーレンス度と呼ぶ．
∣∣γ12

∣∣は Qに到達する 2つの X線のコヒーレンスの程度を表し，
∣∣γ12

∣∣=1
で完全にコヒーレント，0 <

∣∣γ12
∣∣ < 1で部分的にコヒーレント，

∣∣γ12
∣∣=0で完全にインコヒーレントと

呼ぶ．完全コヒーレント状態では理想的な干渉が起こり，インコヒーレント状態では干渉効果は全く観測

されない．現実世界では完全コヒーレント，インコヒーレント状態は実現できるものではなく，部分的に

コヒーレントな状態をとっている．

複素コヒーレンス度 γ12(τ)は 2つの時空点での電場の相関の程度を表すが，特に同一位置における時
間的な相関関数 γ11(τ)は時間的コヒーレンス，同一時刻における空間的な相関関数 γ12(τ0)は空間的コ
ヒーレンスを表す．P1，P2 の電場がクロススペクトル純粋性を有するとき，複素コヒーレンス度は

γ12(τ) = γ12(0)γ11(τ) (2.54)

と表すことができる．ここで，τ0 = 0としている．つまり，空間的，時間的にそれぞれ高いコヒーレンス
を実現することで完全コヒーレントに近い X線を生成することが可能である．
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光源

スクリーン

2つのピンホールをもつ
遮光板

P2          :  r2,   t2

P1          :  r1,   t1

Q         :  r,   t
 |r-r1|

 |r-r2|

図 2.5 ヤングの実験．

図 2.6(a)にように直径が w の円状もしくは幅 w のインコヒーレント光源から放射された X線を光源
からの距離 R，幅 dのスリットを通過して角度 θ 方向の十分遠方で観測する系を考える．光源の中心か

ら放射される X線が強め合いの干渉を起こす条件は d sin θ = mλより θ = mλ/dとなる．ここで，mは

整数，θ は十分小さく，sin θ ≈ θ としている．光源の端から放射した X線を角度 θ 方向の十分遠方で干

渉を起こすとすると，A，Bの経路差は√
R2 cos2 θ +

(
d

2
+ w

2

)2

−

√
R2 cos2 θ +

(
d

2
− w

2

)2

≈ dw

2R
(2.55)

となるため，強め合いの干渉を起こす条件は

d sin θ + dw

2R
= mλ (2.56)

となる．この式から光源の中心からの X線で強め合いの干渉縞が現れる場所において，光源の端からの
X線で弱め合いの条件となるのは dw/2R = 1/2λとなることがわかる．このときのスリット幅 dを空間

コヒーレンス長 ξt と考えることができ，

ξt = λR

w
(2.57)

と表される．

時間的コヒーレンスに関しても，波長 λ，λ + ∆λ を持つ 2 つの X 線が強め合いの干渉を起こした点
から弱め合いの干渉を起こす点までの距離を時間コヒーレンス長 ξl と考えることができる．このとき図

2.6(b)から ξl = Nλ = (N + 1/2)(λ+ ∆λ)となるので，

ξl = 1
2
λ2

∆λ
(2.58)

と表される．

X線タイコグラフィを含むコヒーレント X線回折イメージングでは，照射波動場の照射領域 a，試料中

のある 2点から検出器面の 1点までの経路差の最大値 lがそれぞれ空間コヒーレンス長，時間コヒーレン
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Lλ/d

w d

R

λ ∆λ

Nλ

(N+1/2)(λ+∆λ)

(a)

(b)

wλ/2R

L

A

B

図 2.6 空間・時間コヒーレンス長の概念図．(a)空間コヒーレンス長．(b)時間コヒーレンス長．

ス長よりも小さいこと，つまり

a < ξt (2.59)
l < ξl (2.60)

が測定における必要条件となる．

2.4.3 オーバーサンプリング

X線回折イメージングでは，回折強度パターンを細かくサンプリング (オーバーサンプリング)し，位
相回復計算を行うことで検出器面での回折波の位相項を回復し，試料の複素透過関数を再構成する．初

めに平面波照明型と呼ばれる手法のオーバーサンプリングについて解説する．図 2.7(a) に示すように，
Nx × Ny pixelsに離散化された 2次元の位相物体を考える．これのフーリエ変換の絶対値の 2乗が回折
強度パターンに相当するが，このピクセル数もNx ×Ny となる．フリーデル則より，

∣∣F (−q)
∣∣ =

∣∣F (q)
∣∣，

arg [F (−q)] = −arg [F (q)] が成り立つので，回折強度パターンは中心対称となり，正味の情報量は
Nx × Ny/2 となる．この場合，再構成する情報量に比べ，取得可能な情報量が少ないため，試料像を
再構成することはできない．そこで図 2.7(b) に示すように，回折強度パターンを σx，σy 倍の細かさ

でサンプリングした場合を考える．このとき回折強度パターンは σxNx × σyNy からなり，情報量は

σxNx × σyNy/2 となる．このとき，回折強度パターンの最大散乱角は変化していないため，実空間に
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おけるピクセルサイズは変化しておらず，試料像は Nx × Ny で表現される．この領域をサポートと呼

ぶ．一方，試料全体のピクセル数は回折強度パターンと同じ σxNx × σyNy で表されるために，残りの

(σxσy − 1)NxNy pixelsは真空領域と考えることができる．取得可能な情報量 σxσyNxNy/2がサポート
内の情報量 NxNy を超えたとき，つまり

σxσy ≤ 2 (2.61)

で位相回復の必要条件が満たされる [59]．このように情報量を補う操作をオーバーサンプリングと呼ぶ．
また，式 (2.61)を 2次元像再生のオーバーサンプリング条件と，σxσy を 2次元のオーバーサンプリング
比と呼ぶ．なお，これまでの例では 2次元実数関数について取り扱ったが，複素関数の場合でも，再構成
する情報量は 2倍になるが，フリーデル則が成立しないことにより回折強度パターンに含まれる情報量も
2倍となるので，これまでと同様の議論が可能である．2.4.1項で紹介した ∆xを利用して試料の大きさ
を a = Nx∆x，カメラ長を L，波長を λ，検出器のピクセルサイズを pとすると，

σx = Lλ

ap
(2.62)

と表わされる．

タイコグラフィにおけるオーバーサンプリング条件は照射領域の重なりが強力な拘束条件として働く

ことで，式 (2.61)の条件よりも緩やかになる．Edoらの報告によると，タイコグラフィ測定の走査幅を
∆Rとするとき，∆Rの逆数で表わされる ∆U = 1/∆Rの空間周波数でサンプリングすることで位相回
復が可能になる [60]．タイコグラフィ測定では照射領域が重なるように走査するが，後述するオーバー
ラップ率が 50 %の条件でタイコグラフィ測定を行ったとき，∆R = aとなり，式 (2.62)は

σpty = Lλ

2∆Rp
(2.63)

と書き換えることができる．ここで分母に 2の係数がついているのは，試料だけでなく照射波動場も再構
成する必要があるためである．2次元のオーバーサンプリング条件は式 (2.61)と同様に

σpty,xσpty,y ≤ 2 (2.64)

となる．式 (2.64)が満たされていれば，測定光学系として (2.64)を満たしていなくても，計算機上で回
折強度パターンを (2.64)を満たすようにピクセルを細かく分割することで，位相回復が可能なことが実
証されている [61]．このことは長距離のカメラ長を確保できないなどオーバーサンプリング条件を満たす
ことが難しい測定環境でも，タイコグラフィ測定条件を調整することにより位相回復計算が可能であるこ

とを示しており，タイコグラフィの応用先がさらに広げる技術である．

2.4.4 タイコグラフィ走査軌道とオーバーラップ

X線タイコグラフィでは，“照射領域が重なった領域の試料情報は共通である”という拘束条件の元で
位相問題を解く．その際，照射領域がどの程度重なっているのか，どのような軌道で X線を照射するか
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図 2.7 2次元位相物体のオーバーサンプリング条件．(a)オーバーサンプリングしていない場合．離
散化された 2 次元の位相物体を Nx × Ny pixels で表現するとき，回折強度パターンに含まれる情報
量はフリーデル則から Nx ×Ny/2となる．(b)オーバーサンプリングしている場合．回折強度パター
ンを σx × σy 倍細かくサンプリングする (オーバーサンプリング)ことで，回折強度パターンに含まれ
る情報量は σxNx × σyNy/2となる．この情報量が再構成する情報量 NxNy よりも大きいという条件

から 2次元のオーバーサンプリング条件 σxσy ≤ 2が導かれる．

は位相回復の収束性に深く関連している．照射領域の重なりの程度はオーバーラップ率と呼ばれ，

o = 1 − r

a
(2.65)

と定義されている [62]．ここで，oはオーバーラップ率，rは隣り合う照射位置の中心間距離，aは入射波
動場の直径 aである．Bunkらの論文では計算機シミュレーションにおいて 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間の規格化誤差を評価している．その結果，再構成する試料像の像

質を保ちつつ必要な照射 X線量を最小化するためには o ∼ 60 %が最適値と結論づけ，これを可視光実験
で実証している [62]．しかしながら，照射波動場として集光 X線を利用する場合には，この計算機シミュ
レーションで利用されているピンホール由来の照射波動場とは異なり，サイドローブを持つために aを明
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(a) (b) (c) (d)

図 2.8 タイコグラフィ測定における主な走査軌道．(a)，(b)，(c)では照射点数，オーバーラップ率
を統一している．(a) 格子状．(b) 同心円状．(c) フェルマー螺旋状．赤線，青線がなすフェルマー螺
旋の交点を照射点としている．(d)渦巻き状．走査軌道が連続していることから試料を一定の速度で走
査しながら測定を行う Fly-scanでは特に有効とされている．

確に定義できない．このとき，便宜上，0次光の半値全幅 (Full Width at Half Maximum : FWHM)を
利用する，もしくは異なる定義による oを利用している [63]．また，実際の測定では所望の観察領域，回
折強度パターンに求める S/N比，測定に必要な時間などとの兼ね合いも考慮する必要があり，これらの
条件との擦り合わせから適宜，最適値を決定している．

オーバーラップ率に加え，タイコグラフィ測定の走査軌道も位相回復計算の収束性を左右する重要な要

素である．最も基本的な走査軌道は図 2.8(a)に示したような格子状軌道であり，X線タイコグラフィの
実証後 [2, 41]の黎明期においては一般的に用いられてきたが，周期状のアーティファクトが入りやすい
という理由から，図 2.8(b)に示すような同心円状の走査軌道が提案され [43]，近年では最も広く用いら
れている [7, 10, 55, 64, 65]．また，タイコグラフィの走査軌道には “並進対称性がないこと”，“オーバー
ラップ率が全ての照射点で一定であること”が求められ，Huangらはこれらの要件を満たす走査軌道とし
て図 2.8(c)に示すようなフェルマー螺旋を提案している [63]．フェルマー螺旋の一般式は極座標系 (r, θ)
において r2 = αθ と表され，この一般式の中でひまわりの種を最も効率良く敷き詰められる方程式とし

て解析的に求められた [66]

r2 = c2/ϕ0 · θ (2.66)

を利用した．ここで，cは半径に関係するスケール因子，ϕ0は黄金角と呼ばれる角度で ϕ0 = (1+
√

5)/2 ∼
137.508◦ である．彼らは異なる向きの 2つの Fermat螺旋の交点を走査点と設定することで，同照射領
域，同照射点数においてより高いオーバーラップ率と位相回復計算の高い収束性を実現できるとしてお

り，特にオーバーラップ率の低い条件やノイズの影響の強い測定データに対して有効であることを計算機

シミュレーション，実験の両面から実証している．フェルマー螺旋が有効に機能する理由としては，全て

の照射位置間の距離のバラつきが小さいこと，図 2.8(c)の走査軌道から算出したパワースペクトル密度に
おいて，全ての周波数領域にわたって標準偏差が小さいことを挙げている．これは広がったパワースペク

トル分布をもつ照射波動場を利用した場合に位相回復計算の収束性が向上するという先行研究 [67, 68]か
らも，一定の信頼性のある議論だと考えられる．

さらに，試料を静止状態ではなく一定の速度で走査させながら測定する Fly-scan測定 [69–72]におい
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ては，走査点間の移動時間の観点から軌道が連続的に接続されていることが好ましく，図 2.8(d)に示す
ような渦巻状の走査軌道も有用であるとされている [73]．この解析では，混合状態再構成アルゴリズムと
干渉計から得られる位置情報，さらにMaximum likelihood再構成 [74]を応用したアルゴリズムを利用
することで，照射点毎に異なる掃引方向でも再構成計算を可能としている．

2.5 コンピューター断層撮影法

2.5.1 3次元観察法の分類

試料の 3 次元像を観察する手法には大きく分けて単粒子解析法 (Single Particle Analysis : SPA)
[75–77]とコンピューター断層撮影法 (Computed Tomography : CT)に分類される．単粒子解析法は均
一性の担保された多数の試料を異なる角度から投影し，これらの投影像の投影角度を計算機上で推定する

ことにより，試料の 3次元平均構造を再構成する．主に電子線や放射線による損傷が問題となりやすいタ
ンパク質などの生体高分子やウイルスなどの 3次元観察，破壊測定が前提となる X線自由電子レーザー
を利用した CDIによる試料の平均構造の 3次元観察などに利用されている [78]．一方，図 2.9に示され
るコンピューター断層撮影法では，同一の試料を異なる角度から連続的に投影し，角度情報と投影像を元

に 3 次元再構成する．試料固有の構造が再構成されることから高分解能での観察が可能であり，照射プ
ローブによる試料損傷が深刻でない場合にはこちらが一般的に利用される．シンクロトロン放射光を利用

する X線タイコグラフィでもこちらの手法と組み合わせて 3次元観察することが一般的であり，本節で
もコンピューター断層撮影法のみを取り扱う．

複数角度からの
投影像

試料

3次元再構成像

図 2.9 コンピューター断層撮影法の概念図．同一試料を異なる角度から連続的に投影し，角度情報と

投影像を元に 3次元像を再構成する．
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2.5.2 ラドン変換と投影切断面定理

本項ではコンピューター断層撮影法の根幹をなす投影切断面定理について紹介する．図 2.10のように
回転軸 z に垂直な x− y 平面に対して，θ傾いた X − Y 座標系を定義したとき，

x = X cos θ − Y sin θ (2.67)
y = X sin θ + Y cos θ (2.68)

と表される．3次元の原画像を 3次元実数関数 f(x, y, z)とし，Y 軸に沿った経路積分を p(X, z, θ)と表
すとき，

p(X, z, θ) =
∫ ∞

−∞
f(x, y, z)dY (2.69)

となる．この変換をラドン変換と呼ぶ．また，f(x, y, z)の 3次元フーリエ変換 F (qx, qy, qz)は，

F (qx, qy, qz) =
∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞
f(x, y, z)e−i(qxx+qyy+qzz)dxdydz (2.70)

と表される．F (qx, qy, qz)を qx = ρ cos θ，qy = ρ sin θ，qz = qz として円柱座標表示に変換すると，

F (ρ cos θ, ρ sin θ, qz) =
∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞
f(x, y, z)e−i[ρ(x cos θ+y sin θ)+qzz]dxdydz (2.71)

となる．ここで式 (2.67)，(2.68)から，

X = x cos θ + y sin θ (2.72)

dxdydz = det

 ∂x
∂X

∂x
∂Y

∂x
∂z

∂y
∂X

∂y
∂Y

∂y
∂z

∂z
∂X

∂z
∂Y

∂z
∂z

 dXdY dz = dXdY dz (2.73)

となるので,

F (ρ cos θ, ρ sin θ, qz) =
∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞
f(x, y, z)e−i(ρX+qzz)dXdY dz

=
∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞

[∫ ∞

−∞
f(x, y, z)dY

]
e−i(ρX+qzz)dXdz

=
∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞
p(X, z, θ)e−i(ρX+qzz)dXdz (2.74)

と変換することができる．この式は，後出する図 2.12で示されるように p(X, z, θ)の 2次元フーリエ変
換は f(x, y, z) の 3 次元フーリエ変換の θ 方向に沿った平面上の複素振幅に等しくなることを示してい

る．この関係を投影切断面定理と呼ぶ．これらのことから p(X, z, θ) を 0 ≤ θ ≤ π に対して得ることで

F (qx, qy, qz)が完全に求まり，これを逆フーリエ変換することで 3次元像を再構成することができる．こ
の再構成法はフーリエ変換法と呼ばれる．実際の計算機上では逆空間において円柱座標系から直交座標系

への変換があるため，アーティファクトが発生しやすいとされている．
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図 2.10 ラドン変換の模式図．回転軸に垂直な x− y 直交座標系に対して θ 方向回転させた座標系を

X − Y と定義し，Y 軸方向の投影をとる操作をラドン変換と呼ぶ．

2.5.3 フィルター補正逆投影法

F (qx, qy, qz)の 3次元逆フーリエ変換を qx = ρ cos θ, qy = ρ sin θ，qz = qz として円柱座標表示に変

換すると

f(x, y, z) =
∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞
F (qx, qy, qz)ei(qxx+qyy+qzz)dqxdqydqz

=
∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞
F (ρ cos θ, ρ sin θ, qz)ei[ρ(x cos θ+y sin θ)+qzz]dqxdqydqz (2.75)

ここで

dqxdqydqz = det


∂qx

∂ρ
∂qx

∂θ
∂qx

∂qz
∂qy

∂ρ
∂qy

∂θ
∂qy

∂qz
∂qz

∂ρ
∂qz

∂θ
∂qz

∂qz

 dρdθdqz = ρ dρdθdqz (2.76)

となるので

f(x, y, z) =
∫ ∞

0

∫ 2π

0

∫ ∞

−∞
F (ρ cos θ, ρ sin θ, qz)ei(ρX+qzz)ρ dρdθdqz (2.77)



26 第 2章 3次元 X線タイコグラフィの原理

と変換される．ここで，f(x, y, z) は実数関数なので，フリーデル則より
∣∣F (−g)

∣∣ =
∣∣F (g)

∣∣ かつ
arg [F (−g)] = −arg [F (g)]となり，式 (2.77)の ρを ρ →

∣∣ρ∣∣に，積分区間を −∞ ∼ ∞に変換すると，

f(x, y, z) = 1
2

∫ ∞

−∞

∫ 2π

0

∫ ∞

−∞
G(ρ, qz, θ)

∣∣ρ∣∣ei(ρX+qzz)dρdθdqz

= 1
2

∫ 2π

0

[∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞
G(ρ, qz, θ)

∣∣ρ∣∣ei(ρX+qzz)dρdqz

]
dθ

= 1
2

∫ 2π

0
q(X, z, θ)dθ

=
∫ π

0
q(X, z, θ)dθ (2.78)

ここで，G(ρ, qz, θ) = F (ρ cos θ, ρ sin θ, qz)，q(X, z, θ)は G(ρ, qz, θ)を
∣∣ρ∣∣でフィルタリングした後に 2

次元逆フーリエ変換した 2次元像で，

q(X, z, θ) =
∫ ∞

−∞

∫ ∞

−∞
G(ρ, qz, θ)

∣∣ρ∣∣ei(ρX+qzz)dρdqz (2.79)

と表される．この式からある θ 方向からの 2次元投影像 p(X, z, θ)の 2次元フーリエ変換 G(ρ, qz, θ)に
対し，|ρ|でフィルタリングし，2次元逆フーリエ変換した q(X, z, θ)を 0 ≤ θ ≤ π で加えていくことで 3
次元像の再構成が可能であるとわかる．この手法はフィルター逆補正投影法 (Fitered Back Projection :
FBP)と呼ばれる．前項で紹介したフーリエ変換法と同様に，円柱座標系から直交座標系への座標変換が
必要となるが，実空間での変換となるため，フーリエ変換法に比べアーティファクトが発生しにくいとさ

れている．

式 (2.79)のフィルターは図 2.11(a)で示されるように qx，qy に関して無限大まで続く関数として定義

している．しかしながらコンピューター上では離散的な原画像を取り扱うために，図 2.11(b)で示すよう
に逆空間において考慮できうる最大の空間周波数 qx,max，qy,max が存在し，有限の空間周波数の範囲のみ

でしか考慮することができない．このように最大空間周波数 qx,max，qy,max で打ち切ったフィルター関

数 H(qx, qy)は

H(qx, qy) =
√
q2

x + q2
y rect

(
qx

2qx,max

)
rect

(
qy

2qy,max

)
(2.80)

と表され，Ramachandran–Lakshminarayananフィルター (Ram–Lakフィルター)と呼ばれる．Ram–
Lakフィルターは高空間周波数を強調する形となっているため，画像中のノイズを強調する傾向が見られ
る．この影響を抑えるために高空間周波数領域での倍率を調整したフィルターがいくつも提案されてお

り，その代表の 1つが Shepp–Loganフィルターである．このフィルター関数は図 2.11(c)に示されるよ
うに Ram–Lakフィルターに sinc関数を掛け算した形となっており，

H(qx, qy) =
√
q2

x + q2
y rect

(
qx

2qx,max

)
rect

(
qy

2qy,max

)
sinc

(
qx

2qx,max

)
sinc

(
qy

2qy,max

)
(2.81)

と表わされる．これは実空間では rect関数と畳込みを行うことと等価であり，実空間で平均値フィルタ
リングしていることに相当する．このように，計算機上では完全に正しいフィルター関数が存在しないの

で，観測者が見たい原画像の構造に合わせて適切なフィルター関数を選択しているのが実情である．
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図 2.11 フィルター補正逆投影法におけるフィルター関数．(a)理想的なフィルター関数．(b)Ram–
Lakフィルター．(c)Shepp–Loganフィルター．

2.5.4 逐次近似法

これまで述べてきたフーリエ変換法やフィルター補正逆投影法などの “解析的手法” では 1 回の計算
で 3 次元再構成像を求めるのに対し，反復計算によって再構成像を求める手法を逐次近似法 (Iterative
Reconstruction : IR)と呼ぶ．逐次近似法では初期画像を仮定し，計算で算出した投影（順投影）と実測
投影との整合性を反復的に高めていく．逐次近似法は多くの計算時間を必要とするが，測定系の統計雑

音，装置の分解能，被写体の滑らかさなどの事前情報を計算上に組み込める，また，測定データが不完全

でも，解析的手法に比べアーティファクトが発生しにくい点に強みを持ち，コンピューターの性能向上

に伴いその重要性が増してきている．逐次近似法の代表的なアルゴリズムとしては，ART法 (Algebraic
Reconstruction Technique) [79]，SIRT法 (Simultaneous Reconstruction Technique) [80]の 2つが挙
げられる．これらの違いは，“投影と逆投影の差分の算出を 1つの角度毎に行い像を更新するか”，“順投
影と実測投影の差分の逆投影を全ての角度で算出してから像を更新するか”にあり，両者は本質的に大き
く異なるものではないため，ここでは ARTのみを紹介する．ARTにおいて順投影と実測投影の差分の
フィードバックは，加算型，乗算型それぞれ

f
′
(x, y, z) = f(x, y, z) + α

2π

{
p(X, z, θ) −

∫ ∞

−∞
f(x, y, z)dY

}
(2.82)

f
′
(x, y, z) = f(x, y, z) × α

2π

{
p(X, z, θ)∫ ∞

−∞ f(x, y, z)dY

}
(2.83)

と表される．ここで，αは収束速度を調整するパラメーターを表す．なお，参照する角度は θ=0◦ から順

に選択すると，逆投影する際に画像中で投影が多く通過する密な部分と疎な部分が生じ，画像に偏りが

生じるために再構成がうまくされない．そこで 1 回前の更新で利用した角度と差がつくように再構成を
行っていく．一般的には SIRTに比べ ARTが，また加算型に比べ乗算型の方が画像再構成の収束が早い
とされているが，その分反復計算の発散も起こりやすいため，適切な αを選択して計算することが求めら

れる．
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2.5.5 Crowther limit

これまで紹介してきた 3次元再構成では，例えば式 (2.78)のように角度を変数とした積分の形で表現
されてきたが，実験的にどの程度の細かさの角度間隔で測定しなければならないかは試料体積と空間分解

能に依存し，この条件は “Crowther limit”と呼ばれる [81]．これまで紹介してきた 3次元再構成法では，
全ての角度で試料領域が等しいこと，各投影像の両端に一定値とみなせる領域が必要なことなどから円柱

状の試料が準備されることが多いため，ここでは円柱状試料の必要な角度数について考える．

直径 D の厚みをもつ 3次元の円柱状原画像 f(x, y, z)を空間分解能 dで 3次元再構成する際に必要な
サンプリング角度数 Nθ について考える．ここで，原画像のボクセル数を Nx ×Ny ×Nz，ボクセルサイ

ズ ∆tとして定義する．ある角度 θ における投影像を p(X, z, θ)とするとき，投影像を f(x, y, z)の Y 軸

に沿った線積分で表現可能，つまり

p(X, z, θ) =
∫ ∞

−∞
f(x, y, z)dY (2.84)

と表現できる場合，2.5.2項で紹介した投影切断面定理により，p(X, z, θ)の 2次元フーリエ変換は図 2.12
中央に示すように，θ方向に沿ったボクセル数 Nt × 1 ×Nt の 2次元複素関数で表現可能である．このと
き，フーリエ空間における θ 方向の最大空間周波数は標本化定理により qt = 1/2∆tとなる．よって，こ
の 2次元関数の 1ボクセル単位の空間周波数 ∆qt は，

∆qt = qt

Nt/2
= 2
Nt

1
2∆t

= 1
Nt∆t

(2.85)

と表される．円柱状の 3次元の原画像を完全に再構成するためには，フーリエ空間において直径 Nt，高

さ Nt の円柱領域全てのボクセルの情報の取得が必要であり，これを実現するためには 0 ≤ θ ≤ π におい

て様々な角度において p(X, z, θ)を取得すれば良い．ここで，最も細かな角度サンプリングが必要となる
のは図 2.12右からも分かるように半径 qt の円周上である．1つ投影像から +方向，−方向の周波数成分
が取得されることから円周 πqt の半円を ∆qt 間隔でサンプリングすると考えると，必要なサンプリング

角度数 Nθ は

Nθ = πqt

∆qt
= π

2
Nt (2.86)

となる．ここで，達成可能な分解能 dは最大空間周波数の逆数，つまり d = 1/qt = 2∆tとなるので，円
柱試料の最大厚さ D は D ＝ Nt∆tと表され，式 (2.86)は

Nθ = πD

d
(2.87)

と書き換えることが可能であり，トモグラフィ再構成において必要なサンプリング角度数を規定する指標

として広く用いられている．

2.5.6 位相オフセット・Ramp関数状の位相分布の除去

タイコグラフィ再構成で得られる位相像には一定のオフセット，もしくは Ramp関数状の位相分布が
付加されており，3次元再構成の前に各角度の投影像からこれらを除去する必要がある．これは除去前，
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図 2.12 3 次元再構成における Crowther limit．角度 θ 方向の試料投影像のフーリエ変換は投影切

断面定理よりフーリエ空間における θ 方向の 2 次元複素振幅に対応している．様々な角度から投影
像を取得することで，フーリエ空間において円柱領域の全てのボクセルの情報し，3 次元像の再構成
を行う．全てのボクセルを隙間なく埋めるための角度数は円柱の円周部から πD/dと求まり，これを

Crowther limitと呼ぶ [81]．

除去後の再構成複素透過関数をそれぞれ O(x, y, θ)，R(x, y, θ)としたとき

O(x, y, θ) = R(x, y, θ) exp [i(aθ + bθx+ cθy)] (2.88)

と表わされる．ここで，aθ，bθ，cθ は実数係数である．aθ の発生は位相回復計算に本質的に内在する問題

であり，測定した回折強度パターンには試料全体の位相シフト量に関する情報が含まれていないことに起

因する．bθ，cθ はタイコグラフィ再構成計算に利用する回折強度パターンの中心が明視野の強度中心と一

致していないときに生じる．これは，フーリエ変換の性質の 1つである

F
[
f(r)eiq0·r]

= F (q − q0) (2.89)

から簡単に理解できる．また，タイコグラフィ再構成計算では試料関数と照射関数を同時に再構成する

が，試料関数が (xn, yn)並進移動した場合の背面波動場 ψn(x, y)は

ψn(x, y) = O(x− xn, y − yn)P (x, y) (2.90)

と表される．仮に O(x, y)，P (x, y)に Ramp関数上の位相分布が加わった

O′(x, y) = O(x, y) exp [−i2π(bx+ cy)] (2.91)
P ′(x, y) = P (x, y) exp [i2π(bx+ cy)] (2.92)

を考えると

ψ′
n(x, y) = O′(x− xn, y − yn)P ′(x, y) = ψn(x, y) exp [i2π(bxn + cyn)] (2.93)

と ψn(x, y)に定数の位相オフセットがかかった形となるため，測定される回折強度パターンは等しくな
る．つまり，照射関数，試料関数を同時に再構成するタイコグラフィ再構成計算では O′(x, y)，P ′(x, y)
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も解の 1つとして存在することを意味する．実際の位相回復計算では，初期照射関数として想定される照
射関数を入力するため，このような位相分布がのること可能性はそこまで高くはないとされている．

aθ，bθ，cθ の位相オフセットを取り除くために，位相シフト量が既知である領域が利用される．一般的

なトモグラフィ測定では，全ての角度で “回転軸垂直方向において観察視野が観察試料に比べ広くなけれ
ばならない”という要請があるため，試料外に真空領域が設けられている場合が多い．M × N pixelsで
切り取った真空領域に exp {i(aθ + bθx+ cθy)}の位相オフセットがかかっている場合，この離散フーリ
エ変換は

DFT
[
exp {i(aθ + bθx+ cθy)}

]
= exp(iaθ)δ

(
qx − bθM

2π
, qy − cθN

2π

)
(2.94)

と表わされる．ここで，DFT [·]は離散フーリエ変換を，δ は Diracのデルタ関数を表す．この式から bθ

，cθ は DFTした 2次元関数の最も強度の強い点の座標から，aθ はその座標の位相の値から見積もるこ

とが可能である．より詳しい解析方法についてはManuelらの論文 [82]を参照にされたい．

2.5.7 位相アンラップ

再構成される複素透過関数の位相分布は (−π, π] の主値の範囲に折り畳まれており，位相シフト量が
2π を超えるような試料の観察では，位相アンラップが必要となる．一般的に 3次元 X線タイコグラフィ
で観察する試料では円柱状で，視野の中心に向かって連続的に位相シフト量が増加している場合が多く，

位相が急激に変化する点が存在しない場合は比較的容易に処理することができる．再構成したM ×N の

位相像の i行目，j 列目の値を ϕ(i, j)とするとき，以下のような手順となる．

(1) ある i行目の隣り合うピクセル同士の位相の差分 ∆ϕi,j = ϕ(i, j + 1) − ϕ(i, j)を算出する．

(2) ∆ϕi,m > π の場合，i列目の j ≤ m+ 1のピクセルを ϕ(i, j) = ϕ(i, j) − 2π とする．

(3) ∆ϕi,n < π の場合，i列目の j ≤ n+ 1のピクセルを ϕ(i, j) = ϕ(i, j) + 2π とする．

(4) j = N − 1まで (1)-(3)の操作を繰り返す．

(5) i = M まで (1)-(4)の操作を繰り返す．

(6) (1)-(5)の操作を i，j を入れ替えて行う．

図 2.13(a)に (0, 5π]の主値の範囲をもつ Phantom画像を示しており，画像の中心に近づくほど大きな
位相シフト量を持っている．図 2.13(b)は (a)を (−π, π]に折り畳んだ像を，(c)にアンラップ処理を施
した像を示している．このように急激な位相変化がない投影像のアンラップ処理は比較的容易に行える

が，“Phase residues”と呼ばれる特異点が存在する場合には複雑な処理が必要となり，より高度なアルゴ
リズムの研究が進められている [83,84]．
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図 2.13 Phantom画像のアンラップ処理．(a)主値 (0, 5π]の Phantom画像．(b)(−π, π]に折り畳
まれた Phantom画像．(c)アンラップ処理後の Phantom画像．

2.5.8 位置ズレの補正

フィルター補正逆投影法や逐次近似法で 3次元再構成するとき，垂直方向では観察視野が全ての角度間
で一致していることが，水平方向では回転軸と観察視野の中心が揃っていることが前提となっている．し

かし実際の測定では完全に揃えることが難しいため，測定後に計算機上で画像補正する必要がある．トモ

グラフィ測定では一般的に円柱試料を想定しているため，水平方向の補正では重心計算を行い，試料中心

を算出することで補正が可能である．一方，垂直方向では重心計算が利用できないため, 近接の角度間で
相関をとる，または垂直方向の Mass fluctuationを利用して位置補正を行う．ここでは，より精度が高
く広く使われているMass fluctuationを利用した位置補正を紹介する．実験で得られるデータは様々な
角度からの 2次元投影像となり，この 2次元投影像の一部の領域の水平方向に積分した 1次元関数は

Mθ(y) =
∫
ϕ(x, y, θ)dx (2.95)

と表される．ここで，ϕ(x, y, θ)は角度 θ における 2次元投影像である．位置合わせが正しく行えている
場合にはMθ(y)は全ての角度で等しくなるため，

E =
∑
y,θ

[
Mθ(y − ∆y(k+1)

θ ) −
⟨
Mθ(y − ∆y(k)

θ )
⟩

θ

]2
(2.96)

で定義されるエラー値が最小になるように ∆y(k+1)
θ を反復的に更新していくことで，位置合わせを行う

ことが可能である．ここで，
⟨
Mθ(y − ∆y(k)

θ )
⟩

θ
は反復回数 k 回目におけるMθ の角度平均である．実際

の計算ではMθ(y)をルジャンドル多項式でフィッティングし，0次，1次の項を除去することで反復計算
がより安定して進行する．図 2.14はMass fluctuationを利用した位置補正の計算機シミュレーションの
結果を示している．図 2.14左に示すような 256 × 256 × 256の 3次元 Phantom画像の様々な角度から
投影した 2次元像に対し，y 方向に [-20,20] pixelsの変動をランダムに付与して x方向に積分した．これ
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図 2.14 Mass fluctuationを利用した位置合わせ補正．各角度で取得した 2次元位相分布の一部の領
域を x 方向に積分した M(y, θ) は全ての角度で一致することを利用して反復的に誤差を減らしてい
き，角度間の位置合わせ補正を行う．

を角度方向に並べた 2次元画像をM(y, θ)とする．線形探索による最小値の探索で決定した ∆yθ を利用

して位置合わせ補正をした結果を図 2.14下部に示している．反復回数を重ねるにつれてM(y, θ)変動が
小さくなり，20回では完璧に補正ができていることが確認できる．これらの位置合わせ法は円柱構造体
や試料が水平方向に孤立している一般的なトモグラフィ再構成に有効な手法であり，例えば試料内部の一

部分を 3次元観察するインテリア CT [85, 86]ではこの手法は適用できず，フィルター逆投影法で利用す
るサイノグラム (2次元投影像を角度ごとに並べた 3次元画像．2次元では図 2.14のM(y, θ)に相当．)
と再構成 3次元像から算出されるサイノグラム間の誤差を反復的に減少させることで位置合わせを行うア
ルゴリズムなどが利用される [87]．

2.6 3次元タイコグラフィの先行研究
X 線タイコグラフィとコンピューター断層撮影法を組み合わせた 3 次元タイコグラフィ (Ptycho-

graphic X-ray Computed Tomography : PXCT)は 2010年に実証実験が行われ [7]，現在に至るまでナ
ノポーラスガラス [9]，ケイ酸カルシウム水和物 [88]，クライオ環境下における生物試料 [11,12]，加圧環
境下におけるミクロ複合材料 [89]の観察など実証実験に留まらない数多くの研究成果が報告されている．
PSIのグループによる最新の報告 [8]では，およそ 22時間の測定時間で直径 9.8 µmに切り出した Intel
社製 CPUを全周期で 29.2 nmの空間分解能で 3次元観察することに成功しており，これらの値は被写界
深度の限界に達しつつある．今後，被写界深度を超える試料の 3次元観察を行うためにはマルチスライス
位相回復計算法を適用するだけでなく，タイコグラフィ測定における 2次元走査範囲を広げる，またサン
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プリング角度数が増加することによる測定の長時間化に対応しなければならない．そこで，測定装置の高

度化 [90–93]や Fly-scan測定 [69–72]を導入することで露光以外の時間 (オーバーヘッド)を削減し，測
定時間の短縮が図られている．
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第 3章

ピクセルアレイ検出器・部分コヒーレント
光を利用した X線タイコグラフィ測定の
高速化

3.1 緒言

マルチスライス位相回復計算を利用した X線タイコグラフィによって，被写界深度を超える厚さの試
料であっても空間分解能を損なうことなく観察することが可能になった．マルチスライス X線タイコグ
ラフィとコンピューター断層撮影法を組み合わせることで，被写界深度を超えた厚さの試料の 3次元観察
が可能になるが，3次元再構成に必要な角度数は空間分解能に反比例，また試料の直径に比例するため，
これの実現には 1方向のタイコグラフィ測定の高速化が必要となる．タイコグラフィにおける測定時間は
検出器の性能，入射 X線の光子密度など様々な要素に依存しており，本章では，高フォトンカウントレー
トのピクセルアレイ検出器の導入，部分コヒーレント光の利用による高光子密度の X線照射によりタイ
コグラフィ測定の高速化を実現した結果について報告する．

3.2 ピクセルアレイ検出器を利用したタイコグラフィ測定の高速化

3.2.1 ピクセルアレイ検出器

これまでの X線タイコグラフィ測定では一般的に CCD検出器が利用されてきたが，タイコグラフィ測
定の高速化を実現するために記録速度，ダイナミックレンジ，検出感度の優れたピクセルアレイ検出器が

必要となる．CCD検出器は直接撮像型と間接撮像型に大別することができ，直接撮像型では CCD素子
に直接入射した X線を電荷に変換，蓄積後，1次元の列ごとに電荷転送を行い，電荷量を X線の光子数に
換算して信号として出力する．1光子の微弱光の測定が可能であるが，1つの CCD素子で蓄積可能な電
荷量の制限から 1度の露光で計数できる X線光子数は数 100 photons/pixel程度であり，高強度の X線
の測定は難しい．また，暗電流ノイズや電荷転送などによる読み出しノイズが発生するため，必要以上に

長い露光時間を設定，また複数枚の測定データを積算しても限界値以上のダイナミックレンジを得ること
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はできない．間接撮像型では X線を蛍光面で可視光に変換し，可視光光学系を介して CCD素子で測定
を行う．X線を可視光に変換することにより像の拡大，縮小の取り扱いが直接撮像型に比べ容易，また放
射線損傷に強く高強度の X線も測定可能であるが，高い感度の実現が難しいとされている．また，直接
撮像型と同様に暗電流ノイズや読み出しノイズが発生する．ピクセルアレイ検出器は X線受光センサー
と CMOS などの半導体プロセスにより複数回路を 1 つにまとめた特定用途向け集積回路 (Application
Specific Integrated Circuit : ASIC)を一体化し，各ピクセルに独立したアナログ・デジタル混合回路計
を搭載している．読み出し ASICには，電化有感型前置増幅器，波型増幅器，シングルレベルコンパレー
タおよびカウンターが内蔵されており，X 線のエネルギーに比例する波型増幅器の出力波高値をコンパ
レーターを用いて波弁別することで一定エネルギー以上の X 線の情報のみを X 線光子数としてカウン
ターに積算して計数する．これにより CCD 検出器では避けられなかった読み出しノイズや暗電流ノイ
ズの影響を完全に排除することができ，露光を何度も繰り返すことで原理的には∞のダイナミックレン

ジが実現可能である．また，特に回折光測定実験などで問題になる試料からの蛍光 X線などの低エネル
ギーバックグラウンドの除去も可能である．さらに，電荷転送を伴わないため読み出し時間も CCD検出
器に比べ速い．しかしながら，高い時間分解能を有するピクセルアレイ検出器でも複数の光子が非常に短

い時間間隔で連続して入射した場合には，それらを異なる光子として認識できないことにより光子の計測

漏れが生じ，線形応答性が悪化する．連続した 2個の光子が入射した際に別々のパルスとして出力できる
X線光子の到着時間の最小時間差を不感時間と呼び，不感時間は検出器の性能だけではなく，入射 X線
のパルス間隔，シンクロトロン放射光を用いる場合には，電子バンチ構造にも依存している [94]．実測さ
れる観測量と入射強度の関係は以下の式で表現される [95]．

Nobs = N0 exp(−N0τ) (3.1)

ここで，N0，Nobs はそれぞれピクセルに入射する単位時間あたりの光子数，カウンター上で出力される

光子数を，τ は不感時間を表す．数え落とした光子の割合が全体の 10 %以下程度であれば，このモデル
曲線を元に補正が可能であり，我々が新たに導入したピクセルアレイ検出器 EIGER 1Mにもこのような
機能が搭載されている．

3.2.2 タイコグラフィ測定光学系

図 3.1に SPring-8 BL29XULで新しく開発したタイコグラフィ測定光学系を示す．図 3.1(a)は 4象限
スリットチャンバーであり，EH1に配置されている．チャンバー内にある鏡面研磨された 4つ Siスリッ
トを調整することで，アンジュレーターから放射される X線の一部分を切り出し，仮想光源を形成する．
図 3.1(b)は EH3に設置したタイコグラフィ測定装置である．K–Bミラーを設置・集光調整する “ミラー
ユニット”，測定試料を設置・走査する “試料チャンバー”，試料からの散乱光を測定する “ピクセルアレ
イ検出器”で構成されており，光源－ミラーユニット間，試料チャンバー－ピクセルアレイ検出器間を真
空引きすることで，空気から散乱を抑制している．ミラーユニット，試料チャンバーは地面からの振動，

熱の影響が同程度になるよう，同一定盤上に設置している．図 3.1(c)は試料チャンバー内部を示してい
る．K–Bミラーからの寄生散乱を取り除くため，Si部の厚さ 200 µm, 開口 100 × 100 µm2 の TEM観
察用グリッドの Si3N4 部を除去したものを空間フィルターとして試料前面に 2つ配置している [96]．図
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(c) (d)

試料ホルダー

空間フィルター

図 3.1 X 線タイコグラフィ測定光学系．(a)4 象限スリットチャンバー．仮想光源サイズの調整の
ために利用される．(b) タイコグラフィ測定装置．K–B ミラーを設置・集光調整する “ミラーユニッ
ト”，測定試料を設置・走査する “試料チャンバー”，試料からの散乱光を測定する “ピクセルアレイ検
出器”からなり，光源－ミラーユニット間，試料チャンバー－ピクセルアレイ検出器間を真空引きする
ことで，空気から散乱を低減している．(c)試料チャンバー内．試料前面に 2枚の空間フィルターを配
置することでミラー由来の寄生散乱を取り除いている [96]．(d)ピクセルアレイ検出器 (Dectris社製
EIGER 1M)．主な仕様は表 3.1に示している．

3.1(d)は新たに導入したピクセルアレイ検出器 EIGER 1M (Dectris社製)を示しており，主な性能は表
3.1にまとめている．

3.2.3 EIGERの線形応答性評価

新たに導入したピクセルアレイ検出器 EIGER は仕様書上では 5 × 108 photons/s/mm2=2.8 × 106

photons/s/pixel の最大カウントレートを有しているが 3.2.1 項で紹介したように放射光の電子バンチ
モードにより光子を数え落とす確率が変化し，検出器の線形応答性に影響を及ぼす．そこで，異なる 3つ
の電子バンチモードにおいて，K–Bミラー直前に厚さの異なる Al箔を挿入しながら明視野光を測定する
ことで，入射光強度と検出器上の表示される値の関係性について調査した．X線エネルギーは 6.5 keVと
し，測定は Al箔の厚さ 18 µm，36 µm，54 µm，72 µm，90 µm，108 µm，126 µm，144 µm，162 µm，
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表 3.1 EIGER 1M 仕様

検出器モジュール数 1 × 2
有効検出面積 (mm2) 77.2 × 79.9
画素サイズ (µm2) 75 × 75
有効画素数 1030 × 1065
最大フレームレート (Hz) 3000
読み出し時間 (µs) ∼ 4 µs
対応エネルギー (keV) 2.7 - 18
最大カウントレート (photons/s/mm2) 5 × 108

198 µm，270 µm，Al箔なしの計 12回行った．また，電子バンチモードは図 3.2に示すように蓄積リン
グ全周において等間隔な 203個のバンチに電子が配置されている Aモード，全周を 7等分した 1/7には
連続的に電子が入り，残りの部分は等間隔 5ヶ所に電子が配置されている Dモード，全周を 14等分した
1/14には連続的に電子が入り，残りの部分は等間隔 12ヶ所に電子が配置されている Fモードの計 3モー
ドを利用した．SPring-8では期間毎に 9種の電子バンチで運転されており，HP上でそれぞれのビームタ
イムがどのバンチモードで運転されているか確認することができる．図 3.3に各モードにおいて，横軸に
挿入した Al泊の透過率，縦軸に明視野のある 1ピクセルで 1秒あたりに測定した光子数をとったグラフ
を示している．どのモードに関しても数え落とし補正により線形応答性が改善されている．また，モード

により数え落としが生じる最大光子数に違いが見られ，Aモードでは 1200000 photons/pixel/s，Dモー
ドでは 150000 photons/pixel/s，Fモードでは 200000 photons/pixel/s程度まで線形応答性が保障され
ていた．以上のように，EIGER 1Mに関しても数え落としが生じる入射 X線の最大光子数にバンチモー
ド依存性があり，利用しているモードに合わせて EH1に配置した 4象限スリットサイズを調整するなど
して入射 X線強度を調整する必要があることが示唆された．

3.2.4 タイコグラフィ測定条件と再構成位相像

本測定光学系の測定スループットを評価するために NTT-AT製の厚さ 200 nm Taジーメンススター
チャートのタイコグラフィ測定を行った．6.5 keVの X線を K–Bミラーにより ∼ 500 × 500 nm2 に集

光し，試料上の 300 nm間隔の格子状 16 × 16点に照射して回折強度パターンを測定した．それぞれの
照射点における露光時間は 3秒とした．また，4象限スリットの開口サイズは水平方向，垂直方向共に 10
µm とした．試料－検出器間距離は 2.219 m，利用した回折強度パターンのピクセル数は 451 としたた
め，理論上達成可能な面内分解能は式 (2.48)より dx,y=25 nmと算出される．合計の測定時間は ∼ 50分
となった．表 3.8に以上のタイコグラフィ測定条件をまとめている．
図 3.4に取得した回折強度パターンに ePIE [39]を実行して再構成した試料振幅・位相像と照射波動場
を示している．ここで，照射波動場は規格化した振幅を明度で，位相を色相で表現している．試料振幅

像，位相像ともに Taジーメンススターチャートの最小構造まで鮮明に再構成されている．また，Ta，真
空部分の吸収量，位相変化量ともに理論値に近い値が得られた．さらに，照射波動場は K–Bミラーで切
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342.1 nsec684.3 nsec

23.6 nsec

A mode D mode F mode

図 3.2 SPring-8では様々な実験に対応するために A∼Hの 9種類の異なる電子バンチモードで運転
されている．ここでは，A，D，Fモードの電子バンチモードの模式図を示しており，Aモードでは蓄
積リング全周において等間隔な 203個のバンチに電子が配置，Dモードでは全周を 7等分した 1/7に
連続的に電子が入り，残りは等間隔な 5 ヶ所のバンチに電子が配置，F モードでは全周を 14 等分し
た 1/14に連続的に電子が入り，残りは等間隔な 12ヶ所のバンチに電子が配置されている．A，D，F
モードにおけるバンチ間の時間差はそれぞれ 23.6 ns，684.3 ns，342.1 nsである．

表 3.2 ピクセルアレイ検出器を利用した X線タイコグラフィ測定条件

X線エネルギー (keV) 　　 6.5
ステップ点数 　　 16 × 16
ステップ幅 (nm) 　　 300
集光ビームサイズ (nm2) 　　 ∼ 500 × 500
露光時間 (s) 　　 3
回折強度パターンピクセル数 　　 451 × 451
検出器ピクセルサイズ (µm2) 　　 75 × 75
カメラ長 (m) 　　 2.219
再構成像ピクセルサイズ (nm) 　　 12.5

り出した矩形開口由来の sinc関数に近い強度，位相分布が得られており，本タイコグラフィ測定が安定
して行えていることが確認された．直接撮像型 CCD検出器 (Princeton Instruments社製 PI-LCX1300)
を利用した以前の測定光学系で同様の測定を行う際は 22時間程度の時間を要しており，ピクセルアレイ
検出器を導入することで ∼ 26倍の測定の高速化が達成された．
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図 3.3 EIGER に入射する X 線強度を Al 箔により減衰させて測定することで，検出器上に表示さ
れる値の線形性が保障される最大光子数を評価した．バンチモードは Aモード，Dモード，Fモード
の 3 種類を採用し，横軸に挿入した Al 泊の透過率，縦軸に明視野のある 1 ピクセルの 1 秒あたりに
測定された光子数を示している．どのモードに関しても検出器付属の補正機能を利用することで線形

応答性が改善されている．また，モードにより計数漏れが生じる最大光子数に違いが見られ，A モー
ドでは 1200000 photons/pixel/s，D モードでは 150000 photons/pixel/s，F モードでは 200000
photons/pixel/s程度まで線形応答性が保障されていた．
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図 3.4 Ta ジーメンススターチャート再構成像と再構成照射波動場．(a) 試料振幅像．(b) 試料位相
像．(c)照射波動場．規格化した振幅は明度で，位相は色相で表現されている．

3.3 計算機シミュレーションによる空間的コヒーレンスと X線光子密度
の関係の評価

3.3.1 部分コヒーレント X線の利用による X線タイコグラフィ測定の高速化を目指し
た先行研究

第 2章で紹介したように混合状態再構成法の登場により，部分コヒーレント光を利用した場合，試料が
振動している場合，検出器で測定したデータに点拡がり関数が畳込みされている場合等でもタイコグラ

フィ再構成が可能になった．3.2.2項でも紹介したように，これまでの X線タイコグラフィ測定では，完
全コヒーレント照明を実現するために試料上流に 4象限スリットを配置し，仮想光源を形成していたが，
混合状態再構成法を利用することで仮想光源サイズの条件を緩和することができ，入射 X線光子数を増
加させることができる．これを目指した先行研究の 1つに Stachnikらの研究 [97]が挙げられる．彼女ら
の光学系は垂直方向に比べ水平方向の空間的コヒーレンスが悪く，部分コヒーレント照明下で測定した回

折強度パターンに対し従来の位相回復計算を実行したところ，水平方向の空間分解能に悪化が見られた．

同じパターンに対して混合状態再構成法を実行したところ，従来法による再構成像に比べ高い分解能を実

現できたが，完全コヒーレント光を利用した場合に比べると，空間分解能は悪化していた．これら結果か

ら，照射光に含まれるコヒーレント光の光子数と空間分解能に相関があり，また，部分コヒーレント光と

混合状態再構成法を利用してもコヒーレント光の光子数を増加させることは困難で，高分解能化は期待で

きないと結論付けられている．

3.3.2 計算機シミュレーション条件

混合状態再構成法における照射波動場の第 1 モードはコヒーレント光の光子数と捉えることが可能で
ある．そこで，高次のモードの出現を抑えつつ第 1 モードの光子数を向上させる最適な条件を選択する
ことでタイコグラフィ測定の高速化が可能であると考え，2 種類の計算機シミュレーションを通して条
件の最適化を行った．計算機シミュレーションは水平方向，垂直方向それぞれ 1 次元ずつ独立して行っ
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た．図 3.5(a)，(b) にそれぞれの計算機シミュレーションの模式図を示している．光学配置は SPring-8
BL29XULの EH3でのタイコグラフィ測定実験を想定し，X線のエネルギーは 6.5 keVの完全単色光，
すなわち，時間コヒーレンス長は無限大とした．光源はカオス光源とし，光源強度はアンジュレーター出

口の電子ビームサイズから水平方向 301 µm，垂直方向 6 µmのガウス分布で与えた．光源から 52 m下
流に空間的コヒーレンスを制御するための 4象限スリットを配置し，スリットから約 48 m下流に K–B
ミラーを配置した．利用したミラーのパラメーターは表 3.3 に示すとおりである．水平方向，垂直方向
の空間コヒーレンス長は 2.4.2項で紹介した空間コヒーレンス長の式 (2.57)を利用するとそれぞれ ∼ 17
µm，∼ 800 µmと算出される．図 3.5(a)のシミュレーションでは，水平，垂直方向の 4象限スリットサ
イズ Sx，Sz を変化させながら，光源各点から発する球面波を伝播，ミラー面上で反射させ，集光面にお

いて光源各点に由来する X線の強度和を計算することで，各スリットサイズにおける集光プロファイル
を算出した (付録 Aを参照)．ここで，ミラー面上での反射率は 100 %としている．このシミュレーショ
ンは集光面での空間コヒーレンス長の評価にも利用されており，部分コヒーレント光の集光プロファイル

を推定するのに有効な計算機シミュレーションとなっている [98]．図 3.5(b)のシミュレーションでは，4
象限スリット面上で 4種のモードの波動場を想定し，それぞれをフレネル回折計算することにより集光面
での集光プロファイルを算出した (付録 Aを参照)．ここで，第 1次モードは，K–Bミラー集光によるタ
イコグラフィ測定で再構成される sinc関数の強度分布を集光面でもつよう，スリット面上では強度，位相
が一定な平面波を想定した．第 1モードよりも高次な第 n次モードでは強度は一定，位相は n個の山を

持つ矩形波状にすることで他のモードと直交するようにした．それぞれのモードの集光面でのプロファイ

ルを算出した後，各モードの重みを変化させながら足し合わせた強度プロファイルを，図 3.5(a)のシミュ
レーションで算出した強度プロファイルにフィッティングすることで，各モードの占有率を算出した．

表 3.3 計算機シミュレーションで利用した K–Bミラーパラメーター

水平方向 垂直方向

ミラー中心での入射角 (mrad) 3.15 3.5
光源－ミラー中心間距離 (m) 48.105 48.000
焦点距離 (mm) 895 1000
有効領域 (mm2) 92.25 × 13.75 92.95 × 13.40
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図 3.5 部分コヒーレント光の集光プロファイル算出の計算機シミュレーションの模式図．4 象限ス
リットサイズを変化させながら 2種の計算機シミュレーションを行った．なお，計算は水平，垂直それ
ぞれ独立に 1次元ずつ行った．(a)モデル 1．カオス光源から広がる球面波を K–Bミラー表面，集光
面へと順に伝播計算し，それらの強度を足し合わせることで各スリットサイズにおける集光プロファ

イルを算出した．(b)モデル 2．スリット面で 4種の直交関数で基底されたモードを想定し，それらを
フレネル回折計算することで各モードの集光面でのプロファイルを算出した．第 1 モードには強度，
位相ともにスリット開口部で一定の波動場を，第 nモードには強度一定，位相は n個の山をもつ矩形

波状にすることで各モードが直交するようにした．
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3.3.3 K–Bミラー集光におけるプロファイルの 4象限スリットサイズ依存性

図 3.6(a)，(b)に 4象限スリットの開口サイズ Sx，Sz をそれぞれ 10 µm，30 µm，50 µm，70 µmと変
化させたときの集光面における強度プロファイルを示している．ここで，水平，垂直方向それぞれ Sx=70
µm，Sz=50 µmの最大強度を元に規格化している．水平，垂直方向ともにスリットサイズの増加に伴い，
プロファイルの FWHMが増加している．垂直方向では高い空間コヒーレンスにより Sz =70 µmにおい
ても sinc関数状の強度分布を維持しているが，水平方向 Sx=70 µmでは sinc関数状の強度分布を保つこ
とができていない．つまり，少なくとも Sx=70 µmでは部分コヒーレント照明になっていると推測され
る．また，規格化前のプロファイルから算出した総光子数のゲインを表 3.4にまとめているが，両方向に
おいてスリットサイズにほぼ比例するように総光子数が増加していた．なお Sz=10 µmから Sz=30 µm
で 5.9倍とスリットサイズ倍以上のゲインが得られたのは Sz=10 µmにおいては K–Bミラー面で X線
がミラー開口よりも広がっていることに起因すると考えられる．

3.3.4 各モードの集光面におけるプロファイルとフィッティングによる占有率の算出

図 3.7に 4種のモードの集光面における強度プロファイルを示している．すべてのモードはモード 1の
最大強度で規格化されている．なお，この計算ではコヒーレンスは考慮されておらず，水平，垂直方向は
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図 3.6 シミュレーション 1による集光プロファイル．(a)水平方向．(b)垂直方向．

表 3.4 各スリットサイズにおける集光ビームの光子数のゲイン

スリットサイズ (µm) 10 30 50 70

水平方向 Sx 1.0 3.1 5.4 7.5
垂直方向 Sz 1.0 5.9 10.4 14.7
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ほぼ同様の結果となるため，ここでは水平方向の結果のみを示している．スリット面における位相分布

の山の数に対応するように，集光面の強度プロファイルにも複数の山が存在している．3.3.3項で算出し
た強度プロファイルと合致するよう，各モードの重みを変化させながらフィッティングすることにより

算出した占有率を水平，垂直方向それぞれ表 3.5，3.6に示している．水平方向では空間コヒーレンス長
17 µmを超えるスリットサイズで高次モードの占有率の増加が確認された．同光学系を用いて焦点面に
配置したヤングのダブルスリットからの干渉縞の可視度を計算機シミュレーションによって算出した先行

研究 [98]では，スリット幅 1 µmにおいて，Sx を変化させたとき，10 µm以上では可視度の悪化するこ
とが報告されており（先行研究における X線エネルギーは 8.0 keVであるが，可視度が悪化し始めるス
リット幅は波長に比例すると考えても差し支えない），今回の高次モードの占有率の増加とおおよそ対応

がとれている．一方，垂直方向では全てのスリットサイズで，第 1モードの占有率が 100 %となり，完
全コヒーレント照明が実現されていることがわかった．表 3.4に示したゲインと各モードの占有率から算
出した各モードの光子密度のスリットサイズ依存性を図 3.8に示している．なお，両方向においてスリッ
トサイズ 70 µmの第 1モードで規格化して表示している．この結果から，水平方向に関しては 50 µm以
上のスリットサイズでは第 1モードの光子数は増加せず，X線タイコグラフィ測定に有効なコヒーレント
光の光子数の増加は見込めないことが示唆された．一方，垂直方向ではどのスリットサイズにおいても完

全コヒーレント照明が維持されており，スリットサイズに応じて第 1モードの光子密度も増加し続けてい
る．しかしながら，スリットサイズが 58 µmより大きい場合，幾何学的な縮小倍率で決まる集光径が回
折限界集光径を超えてしまい回折限界集光が実現されないため，後述の SPring-8での実験では垂直方向
のスリットサイズは 50 µmに固定して行った．
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図 3.7 図 3.5(b)で示した 4種のモードの集光面での強度プロファイル．スリット面における位相分
布上の山の数に対応するように，集光面の強度プロファイルにも複数の山が存在している．なお，こ

の計算では空間コヒーレンスを考慮していないため，水平，垂直でほぼ同様の強度プロファイルが得

られており，ここでは水平方向の結果を表示している．
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表 3.5 水平方向における各モードの占有率

スリットサイズ (µm) 第 1モード (%) 第 2モード (%) 第 3モード (%) 第 4モード (%)

10 99 1 0 0
30 83 15 2 0
50 62 30 8 0
70 46 35 12 7

表 3.6 垂直方向における各モードの占有率

スリットサイズ (µm) 第 1モード (%) 第 2モード (%) 第 3モード (%) 第 4モード (%)

10 100 0 0 0
30 100 0 0 0
50 100 0 0 0
70 100 0 0 0
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図 3.8 各モードの光子密度．表 3.4 の各スリットサイズにおける総光子数のゲインと表 3.5，3.6 に
示した各モードの占有率から，各スリットサイズ，各モードにおける光子密度を算出し，70 µmの第
1モードの光子密度で規格化した．(a)水平方向．(b)垂直方向．
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3.4 部分コヒーレント光を利用した X線タイコグラフィ測定高速化の実
証実験

3.4.1 実験条件

SPring-8 BL29XULにて，4象限スリットサイズを変化させながら X線タイコグラフィ測定を行った．
図 3.9 に実験模式図を示す．4 象限スリットは試料前方 ∼ 48 m の位置に配置しており，垂直方向のス
リットサイズは Sz=50 µmに固定，水平方向は Sx=10 µm，30 µm，50 µmと変化させながらタイコグ
ラフィ測定を行った．3.3.2項で紹介したように水平方向，垂直方向の空間コヒーレンス長はそれぞれ ∼
17 µm，∼ 800 µm となるため，Sx=10 µm 以外は空間的に部分コヒーレントな照明となっている．X
線エネルギーは 6.5 keVとし，シミュレーションで利用したパラメーターを有する K–Bミラーにより ∼
500 × 500 nm2 に集光されている．試料には，∼ 17 nmの最小構造を有する NTT-AT製厚さ 12 nmの
Taジーメンススターチャートを利用した．6.5 keVにおける Ta 12 nmの位相変化量は 0.025 radとな
る．試料からの回折波は，ピクセルサイズ 20 µmの直接撮像型 CCD検出器 (Princeton Instruments社
製 PI-LCX1300)を用いて測定した．ここで，カメラ長は 1.219 m，露光時間を 36秒としている．回折
強度パターンは，それぞれの照射点で 2種類のビームストップサイズで取得し，2枚に共通したピクセル
同士の強度相関を利用して回折強度パターンを繋ぎ合わせることで，高い空間周波数の強度データを S/N
比良く取得した．これにより回折強度パターンのピクセル数は 1280となっており，理論上の面内分解能
は dx,y=18 nmと算出される．以上のタイコグラフィ測定条件は表 3.8にまとめている．

3.4.2 回折強度パターン

図 3.10 に 3 つスリットサイズで取得した回折強度パターンを示している．各スリットサイズにおい
て試料背面に設置した PIN フォトダイオードで光子密度を測定したところ，Sx=10 µm で 1.2 × 109

photons/s，Sx=30 µmで 6.2 × 109 photons/s，Sx=50 µmで 1.1 × 1010 photons/sとなり，入射光

表 3.7 部分コヒーレント光を利用した X線タイコグラフィ測定条件

X線エネルギー (keV) 　　 6.5
ステップ点数 　　 10 × 10
ステップ幅 (nm) 　　 400
集光ビームサイズ (nm2) 　　 ∼ 500× 500
露光時間 (s) 　　 36
回折強度パターンピクセル数 　　 1280
検出器ピクセルサイズ (µm) 　　 20
カメラ長 (m) 　　 1.219
再構成像ピクセルサイズ (nm) 　　 9
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図 3.9 部分コヒーレント光を利用した X線タイコグラフィ実験模式図．試料上流に配置された 4象
限スリットは，仮想光源サイズの調整に利用される．本実験では，水平方向 10 µm，30 µm，50 µm
の 3種類，垂直方向は 50 µmに固定してタイコグラフィ測定を行った．タイコグラフィ測定条件は表
3.8に示すとおりであり，各スリットサイズでの測定において 1照射点における露光時間は 36秒に統
一している．

の光子数の増加に応じて，高空間周波数領域のスペックルまで高い S/N比で取得できていることが確認
された．

3.4.3 再構成複素透過関数の評価

初期入力を振幅項 1，位相項-0.025 radの均一な複素透過関数，3.3.4節で算出した波動場を第 1モー
ドの照射関数として位相回復計算を行った後，段階的に利用する高次モード数を増加させて位相回復計算

を行った．その際，新しく追加する第 n次モードは第 n− 1次モードの強度分布を 0.1倍，位相はランダ
ムとした．また，位相回復計算では式 (2.9)で表わされる弱位相物体近似を用いており，反復計算は合計
で 3000回まで行った．図 3.11(a), (b)にそれぞれ第 1モードのみ (ePIE)，第 3モードまで利用して再構
成した位相像を示している．図 3.11(a)では空間コヒーレンス長の見積もり通り，Sx=10 µmでは完全コ
ヒーレント照明となっているため，混合状態を考慮できない ePIEでも Taジーメンステストチャートの
構造を鮮明に再構成することができているが，Sx=30 µm，50 µmとスリットサイズが大きくなるにつれ
像質も悪化している．しかしながら，図 3.11(b)に示されるように，第 3モードまで考慮した混合状態再
構成法を利用することで，部分コヒーレント照明でも再構成することができている．空間分解能はスリッ

トサイズを広げるにつれて向上しており，Sx=50 µmでは Taジーメンステストチャートの最小構造であ
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Diffraction intensity (photons/pixel)
10-1 102 105

Sx = 10 μm Sx = 30 μm Sx = 50 μm

図 3.10 各スリットサイズにおける回折強度パターン．照射点，露光時間は全ての条件で共通である．

スリットサイズが広がるにつれて入射 X 線の光子数が増加し，高い空間周波数領域のスペックルを
S/N比良く測定することができている．

る 17 nmのライン＆スペースを鮮明に再構成することに成功している．空間分解能を定量的に評価する
ために，各スリットサイズにおける位相回復伝達関数 (Phase Retrieval Transfer Function : PRTF) [10]
を算出した．タイコグラフィにおける位相回復伝達関数は以下の式で表現される．

PRTF(q′) =
∑

j
∑

|q|∈q′ I rec
j (q)∑

j
∑

|q|∈q′ I mea
j (q)

(3.2)

ここで，Irec
j (q)，Irec

j (q)はそれぞれ照射点 j における再構成，測定回折強度パターンを表す．図 3.12に
縦軸を PRTF，横軸を空間周波数としたグラフを示している．PRTFが 1に近いほど空間周波数 q′ に相

当する構造を測定した回折強度パターンに沿うように再構成できていることを表している．PRTFが 1/e
と交わる空間周波数の逆数を半周期空間分解能として定義して各スリットサイズでの空間分解能を評価し

たところ，Sx=10 µm，30 µm，50 µmでそれぞれ 21 nm，16 nm，13 nmとなった．以上の結果から，
水平方向のスリットサイズの広がりに伴い，高い空間分解能の試料位相像が再構成されていることが確認

された．
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図 3.11 各スリットサイズで測定した回折強度パターンに対し 2種の位相回復計算法で再構成した試
料位相像．(a) 第 1モードのみ，つまり ePIE．スリット面における水平方向の空間コヒーレンス長は
∼17 µmなので，Sx=10 µmでは完全コヒーレント照明，Sx=30 µm，50 µmでは部分コヒーレン
ト照明となっており，スリットサイズが広がるにつれて像質が悪化している．(b)モード数 3の混合状
態再構成計算．混合状態再構成法を利用することで部分コヒーレント照明条件下でも Ta ジーメンス
スターチャートの構造を高い空間分解能で再構成することに成功している．



3.4 部分コヒーレント光を利用した X線タイコグラフィ測定高速化の実証実験 51

Spatial Frequency (nm-1)

Spatial Resolution (nm)

P
R

TF

950 30 15100

30(H)×50(V) μm2
10(H)×50(V) μm2

50(H)×50(V) μm2

0.00 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05

1.0

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

図 3.12 各スリットサイズにおける位相回復伝達関数 (Phase Retrieval Transfer Function : PRTF)
[10]．表示している値は全ての照射点での PRTF を平均化したものである．各 PRTF が 1/e になる
空間周波数の逆数を半周期空間分解能と定義した．

3.4.4 再構成照射関数と各モードの占有率・光子数の関係

図 3.13に Sx=50 µmにおける再構成照射関数の規格化した振幅を明度で，位相を色相で表現したもの
を示している．ここで，第 2，3モードは自身より低次モードと直交するよう Gram-Schimidtの直交化
法を適用している．空間的コヒーレンスの悪い水平方向では 3.3.4節のシミュレーションで利用した高次
のモードの照射関数に近しい振幅，位相分布が得られており，計算機シミュレーションで想定した各モー

ドの妥当性を裏付ける結果となっている．それぞれの照射関数における全ピクセルの強度和からから各

モードの占有率を算出することが可能である．表 3.8に各スリットサイズにおける各モードの占有率，空
間分解能，PINフォトダイオードで測定した光子密度，露光時間，第 1モードの占有率から算出した第
1モードの光子数を示している．Sx=10 µm は第 1モードのみで再構成計算が可能であったこともあり
第 1モードの占有率が 99 %となっているが，スリットサイズの広がるにつれ高次モードの占有率が高く
なっており，計算機シミュレーションの結果に合致している．また，第 1モードの光子数はスリットサイ
ズの広がりに応じて増加しており，これにより空間分解能が向上したと考えられる．今回の実験では，露

光時間を揃える，言い換えると測定時間を揃えた上で第 1モードの光子数が約 6倍に増加しており，この
結果高い空間分解能を達成している．つまり，同じ空間分解能を達成するためのタイコグラフィ測定にお

いては，6倍速く測定することが可能となる．計算機シミュレーションによると水平方向のスリットサイ
ズを Sx=50 µmより広げても第 1モードの光子数は増加せず，高次モードの光子数のみが増加する．こ
の場合，位相回復計算上で再構成しなければならない未知数が増加して収束性を悪化させ，高い空間分解

能を実現することが難しくなると考えられる．一方，垂直方向は Sz=50 µmよりも広げた条件でも第 1
モードの光子数が線形に増加していたが，幾何学的な倍率によって決まる集光ビームのサイズが回折限界
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1st mode 2nd mode 3rd mode

0π 500 nm

図 3.13 4象限スリットサイズ 10(H)×50(V)µm2 における再構成照射波動場．規格化した振幅を明

度で，位相を色相で表現している．第 1モードは sinc関数に近い分布をとっており，高次モードは空
間コヒーレンスの悪い水平方向にモードの次数個分の山をもつ分布となっている．これら再構成波動

場は，3.3.4節で算出した各モードに近しいものとなっている．

表 3.8 各スリットサイズにおける空間分解能，再構成照射関数の占有率，第 1モードの光子数

スリットサイズ (H × V µm2) 10 × 50 30 × 50 50 × 50

空間分解能 (nm) 21 16 13
第 1モード占有率 (%) 99 16 65
第 2モード占有率 (%) 1 80 31
第 3モード占有率 (%) 0 1 4
第 1モード光子数 (photons) 4.3 × 1010 1.8 × 1010 2.6 × 1011

集光サイズよりも小さくなる条件が 58 µmなので，回折限界集光を維持するためにはこれ以上のスリッ
トサイズに設定することは難しい．以上のことから，我々の実験光学系において高効率なコヒーレント光

の利用のためにはスリットサイズを Sx=50 µm，Sz=50 µmとするのが最適であり，従来に比べタイコ
グラフィ測定を 6倍程度高速化することに成功した．

3.5 結言

本章では，X線タイコグラフィ測定の高速化を目的として，ピクセルアレイ検出器，部分コヒーレント
X線を利用した X線タイコグラフィ測定光学系を構築した結果について報告した．以下にその内容をま
とめる．

(1) 読み出し時間が 4 µ 秒程度と非常に短いピクセルアレイ検出器 EIGER 1M を導入し，タイコグ
ラフィ測定の高速化を試みた．EIGERに入射する X線強度を Al箔により減衰させながら入射 X
線強度と表示される光子数の線形性が保障される最大光子数を評価したところ，電子バンチモー

ド依存性が見られ，A モード，D モード，F モードそれぞれ 1200000 photons/pixel/s，150000
photons/pixel/s，200000 photons/pixel/s程度となった．
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(2) EIGER 1Mを導入したタイコグラフィ測定装置を利用して Ta 200 nm ジーメンススターチャー
トのタイコグラフィ測定を，走査点数 16 × 16，ステップ幅 300 nm，露光時間 3秒として行った．
取得データに ePIEを実行したところ試料振幅像，位相像と照射波動場を鮮明に再構成することに
成功した．測定時間は 50分程度であり，直接撮像型 CCD検出器を利用した従来の測定光学系に
比べ，26倍程度の測定の高速化に成功した．

(3) 部分コヒーレント光を利用した X線タイコグラフィ測定の高速化の実現に向け，空間コヒーレン
ス度を調整する 4象限スリットサイズと混合状態再構成計算における照射関数の各モードの光子密
度の関係を計算機シミュレーションにより調査した．計算機シミュレーションは 2 種類行い，水
平，垂直方向のスリットサイズを 10 ∼ 70 µmと変化させながら 1次元ずつ独立で計算した．水
平方向のスリットサイズ Sx=50 µmまでは第 1モードの光子密度が線形的に増加していたが，そ
れより大きな Sx では大きく変化せず，高次モードの光子密度の増加が見られた．一方，垂直方向

では Sz=70 µmまで第 1モードの光子密度が線形に増加しており，高次のモードは現れなかった．
この結果から，高次のモードの出現を抑制しつつ，コヒーレント光の光子密度を最大化するための

スリットサイズは水平方向は Sx=50 µm 付近が，垂直方向は回折限界集光が達成可能な Sz=50
µm付近が最適値であることがわかった．

(4) SPring-8にて 4象限スリットサイズを垂直方向は Sz=50 µmに固定，水平方向は Sx=10 µm，30
µm，50 µmと変化させながらタイコグラフィ測定を行った．それぞれのスリットサイズで測定し
た回折強度パターンに対し，ePIE，照射関数を第 3モードまで考慮した混合状態再構成計算を実
行したところ，ePIEでは完全コヒーレント照明と見なせる Sx=10 µmの場合のみ試料像が再構成
され，部分コヒーレンス照明となっている Sx=30 µm，50 µmでは試料像が再構成されなかった．
一方，第 3モードまで考慮した混合状態再構成計算では，すべてのスリットサイズで鮮明な試料像
の再構成に成功した．PRTFで半周期空間分解能を評価したところ，50(H)×50(V)µm2 で最も高

い空間分解能 13 nmを達成した．

(5) 混合状態再構成計算で算出した各モードの占有率と PINフォトダイオードで測定した光子密度か
ら第 1モードの光子数を算出したところ，スリットサイズが大きいほど高い光子数となっており，
第 1モードの光子数と空間分解能に相関が見られた．さらに，Sx=10 µm，50 µmの第 1モード
の光子数を比較すると後者が ∼ 6倍となっており，部分コヒーレント光を利用することで 6倍速
くタイコグラフィ測定が可能であることが実証された．
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第 4章

プリセッション測定を併用した高分解能
マルチスライス X線タイコグラフィ

4.1 緒言

第 2章で述べたようにマルチスライス法を用いたタイコグラフィにより，被写界深度を超える厚い試料
でも空間分解能を損なうことなく観察することが可能となった．さらに，本手法は試料を複数に分割した

それぞれの層の投影像が再構成可能で，1方向からの測定のみで光軸方向の試料情報を抽出することが可
能であり，新たな 3次元イメージング手法としての可能性も秘めている．しかしながら，特に X線領域
において，現状の測定光学系で取得できる回折強度パターンの最大散乱角が非常に小さいため，面内方向

の空間分解能に比べ光軸方向の分解能は 3 ∼ 4桁程度悪く，限られた試料にしか利用できない．本手法を
真に有用な 3 次元イメージング法として発展させるためには，光軸方向の空間分解能の向上が求められ
る．そこで，我々はプリセッション測定とマルチスライス X線タイコグラフィを組み合わせることによ
り，この問題の解決を試みた．プリセッション測定とは，試料を歳差運動の軌道上に配置して測定を行

う手法であり，X線結晶構造解析やコヒーレント X線回折イメージングにおいて，動力学的な効果によ
り消失した高角領域の回折強度パターンを補完するために用いられている [25, 99]．本章では，プリセッ
ション測定による光軸方向の分解能の向上に関する理論的な考察，計算機シミュレーションによる実現可

能性の検討，さらに SPring-8での実証実験，実試料への応用について述べる．

4.2 プリセッション測定によるマルチスライス X線タイコグラフィの光
軸分解能の向上

4.2.1 プリセッション法

プリセッションとはコマのように自転している物体の回転軸が円を描くように振れる歳差運動を表し，

プリセッション法はもともと X線結晶解析において回転結晶法に代替する手法として提案された．回転
結晶法では，単結晶試料の低指数の晶帯軸が回転結晶カメラの回転軸に一致するように回転させながら円

筒フィルムで回折スポットを取得することで，結晶の対称性や結晶系に関する情報が得られる．しかしな
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図 4.1 プリセッション法の模式図．結晶，スクリーン，フィルムを連結させ，晶帯軸を入射 X線に対
して傾ける．そして入射線方向を軸として歳差運動することで逆格子点をゆがみのない形で平板フィ

ルムに記録することができる．

がら，1つの層線上の回折スポットの列は逆空間のある平面上の逆格子点を 1次元に投影したものであっ
て，逆空間格子点と回折スポットの 1対 1の対応が明らかでない場合が多い．そこで，この対応を明らか
にするために，結晶を回転するのと同時に回折スポットを取得するフィルムも同期して運動させることが

有効となる．プリセッション法では結晶，スクリーン，フィルムをパンダグラフで連結させ，結晶の晶帯

軸を入射 X線に対し µ傾け，入射線の方向を軸として歳差運動させる．こうすることで，平板フィルム

でゆがみのない逆格子点を記録することが可能となる．

プリセッション法は，現在では電子回折を利用した結晶構造解析において広く利用されている．電子線

は消衰距離（完全結晶に X線や電子線が入射したとき，ブラッグ反射により回折波が減衰する程度を表
す距離．）が数 10 nm程度なので動力学的な効果が支配的になるが，プリセッション法ではこの効果を排
除し運動力学的な扱いが可能な反射強度を取得することができるため，解析的な取扱いが容易になる．コ

ヒーレント X線回折イメージングにおいては，エバルト球が曲率を持つことにより消失する高角側の回
折強度パターンの取得のためにプリセッション測定を行い，複数枚の回折強度パターンを繋ぎ合わせるこ

とで投影近似下の制限を超えた空間分解能を達成した例が報告されている [25]．本章で取り扱うプリセッ
ション測定は検出器は固定のままなので，厳密に言うとプリセッション法とは異なるが，2軸回転を行う"
歳差運動"という意味をとってプリセッション測定と呼ぶこととする．

4.2.2 エバルト球を用いた空間分解能の幾何学的考察

図 4.2(a)にプリセッション測定の模式図を示す．光軸方向を z 軸，光軸に垂直な平面を x− y 面とし，

試料が通常測定時に比べ y 軸方向に ω 回転しているとする．なお，以下の議論は x軸方向に φ回転して

いる場合も同様である．図 4.2(b)に測定光学系の最大散乱角 Θmax における通常測定時，試料が y 軸方

向に ω 回転しているときのエバルト球と取得される回折強度パターンの最大空間周波数の関係を示して
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図 4.2 プリセッション測定時のエバルト球とフーリエ空間の関係．(a)プリセッション測定．(b)エ
バルト球とフーリエ空間の関係．平面波照明を考えた場合，通常測定時には半径 1/λ，中心角 Θmax

の扇形上のエバルト球の曲面上の構造因子が回折強度パターンとして測定され，最大空間周波数は面

内，光軸方向それぞれ qy，qz となる．プリセッション測定時には，エバルト球が ω 傾くことによって

光軸方向の最大空間周波数が増加し，光軸分解能の向上が期待される．

いる．ここで，入射波動場が平面波であると仮定すると，試料の十分遠方に配置した検出器で測定される

回折強度パターンは，2.4.1項でも紹介したようにフーリエ空間上でエバルト球曲面状の構造因子の強度
分布に対応しており，回折強度パターンの最大空間周波数は図 4.2(b)における qy，qz の大きさに対応し

ている．マルチスライス X線タイコグラフィにおいては，これらの逆数が理論上達成可能な空間分解能
と考えることができ，面内方向，光軸方向それぞれ式 (2.48)，(2.49)で表される [17, 58]．試料回転は X
線の入射ベクトルの変化と考えられるため，試料回転時に取得される回折強度パターンは逆空間原点を中

心として ω 回転させたエバルト球が横切る構造因子の強度分布となる．試料回転時の正方向の最大空間

周波数をそれぞれ q′
y, q′

z と表したとき，幾何学的な関係から以下の式で与えられる．

q′
y = qy cosω − qz sinω (4.1)
q′

z = qy sinω + qz cosω (4.2)

以上のように，プリセッション測定を行うことで q′
z の増加させることができ，複数角度の測定データを

利用した再構成計算により光軸分解能の向上が期待される．なお，コンピューター断層撮影法では，試料

を 0◦ から 180◦ まで回転させながら測定を行い，3次元試料像を取得するが，フーリエ空間ではエバルト
球の軌跡が球状になることで光軸方向，面内方向の最大空間周波数が等しくなり，等方的な空間分解能が

実現されると考えることができる．

4.2.3 プリセッション 3PIE

図 4.3(a)に試料回転なしの場合の 3PIEにおける試料側面の模式図を示す．ここで，面内 y 方向の視

野は a，試料は m層に分割し，i層目の試料厚さを ti としている．プリセッション測定時には図 4.3(b)
のように試料全体が回転し，通常測定時と同様に各層の厚さ ti で分割すると各層を構成する試料構造が
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変化する．そのため，プリセッション測定で取得した回折強度パターンを利用して試料像を再構成する場

合には，これを考慮した解析が必要となる．ここで，ある i層目の視野と層の厚さの変化量 cy,i，cz,i に

着目すると，それぞれ

cy,i = |a cosω + ti sinω − a| (4.3)
cz,i = |a sinω + ti cosω − ti| (4.4)

と表される．cx，cz が空間分解能よりも小さい場合，つまり，

dy > |a cosω + ti sinω − a| =
∣∣ti sinω − 2a sin2(ω/2)

∣∣ (4.5)
dz > |a sinω + ti cosω − ti| =

∣∣a sinω − 2ti sin2(ω/2)
∣∣ (4.6)

の条件を満たすとき，この変化は無視することができ，試料回転によって各層を構成する試料構造に変化

がないとみなせる．一方，各層の相対位置は ti sinω 変化するが，この変化量がピクセルサイズ以上，つ
まり

ti sinω ≥ dy/2 (4.7)

を満たすとき，この変化を計算機上で取り扱うことが可能である．以上のように，式 (4.5)，(4.6)，(4.7)
を満たす場合には，各層の試料構造の変化を無視し，微小回転を各層の並進移動に近似することができる．

図 4.3(c)に上記の近似を適用したマルチスライス位相回復計算のフローチャートを示している．試料
回転なしの回折強度パターンを利用する際には通常の 3PIEと同様の再構成計算を行い，試料回転時の回
折強度パターンを用いた再構成計算では，各層の複素透過関数の相対位置を回転角度に応じて並進移動さ

せて再構成計算を行う．この計算を全ての試料角度で反復的に行うことで各層の試料像を再構成する．試

料回転に伴う光軸分解能の向上に加え，様々な角度での測定データを利用することで試料に関する情報の

冗長性が付加され，特に再構成すべき未知数が増加するマルチスライス位相回復計算において収束性の向

上が期待される．以後，このアルゴリズムを “プリセッション 3PIE”と呼ぶ．
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図 4.3 プリセッション 3PIEの模式図．(a)試料回転なしの場合の試料側面の模式図．ここで，y 方
向の視野は a，試料はm層に分割するとし，i層目の厚さを ti とする．(b)角度 ω 回転させたときの

試料側面の模式図．試料回転時は各層に含まれる試料構造は変化するが，面内，光軸方向の長さの変

化量がそれぞれの方向の空間分解能よりも小さいときは各層を構成する試料構造に変化がないとみな

せる．これに加え，ti sinω がピクセルサイズよりも大きいときは微小回転を各層の並進移動に近似す
ることが可能である．(c)プリセッション 3PIEのフローチャート．通常測定の回折強度パターンを利
用するときは通常の 3PIE を，試料回転時の回折強度パターンを利用する際には，試料回転角度に応
じて各層の相対位置を並進移動させ 3PIE 再構成計算を行う．この計算を様々な角度で反復的に行う
ことで試料像を再構成する．
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4.3 計算機シミュレーションによる実現可能性の検討

4.3.1 2層構造体を用いた計算機シミュレーション

プリセッション測定によるマルチスライス X線タイコグラフィの光軸方向の高分解能化の実現可能性
を検討するために計算機シミュレーションを行った．試料にはマルチスライス X線タイコグラフィの実
証実験 [17]を模すよう，Au 35 nm膜上に線幅 100 nm程度の文字列が加工された 2層からなる 2層構
造体を想定し，試料による X線の吸収を無視する弱位相物体近似 [43]を適用した．文字列は上流から図
4.4に示す “Osaka Univ”，“RIKEN”とした．エネルギー 7 keV，500 × 500 nm2 に集光した X線を試
料上の幅 500 nm，点数 7 × 7の格子上に照射したと想定し，ビームストップ，フォトンショットノイズ
は考慮せずに回折強度パターンを算出した．回折強度パターンのピクセル数は 606，検出器のピクセルサ
イズは 20 µm，試料－検出器間距離は 1.368 mとし，式 (2.48)，(2.49)から理論分解能は面内，光軸方
向それぞれ dx,y=40 nm，dz=18 µmと算出される．層間隔は 10 µmと光軸分解能 18 µmよりも小さく
した．試料回転時の回折強度パターンは，回転角度に応じて 1層目を基準に下流の試料像を並進移動させ
ることで算出した．以上のシミュレーション条件は表 4.2にまとめている．
図 4.5(a)，(b)，(c)にそれぞれ (φ，ω) = (0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(0◦，1◦)の試料角度で算出した回折強度
パターンに対して 3PIEを実行し，再構成した試料位相像を示す．反復計算回数は 1000回とした．また，
照射関数は回折強度パターン算出時のものを入力し，反復計算の中で固定した．全ての試料角度におい

て，各層の文字列は鮮明に再構成されているが，アーティファクトとして他層の文字列の写り込みが確認

された．これは，層間距離 10 µmが光軸方向の理論上の空間分解能 dz=18 µmよりも小さいことが原因
であると推察される．一方，図 4.5(d)に (φ，ω) = (0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(0◦，1◦)の回折強度パターンに対
し，プリセッション 3PIEで再構成した試料位相像を示している．なお，反復計算は各試料角度において
更新計算を 2回ずつ行い，合計が 1000回になるまで行った．モデル試料とほぼ同等の再構成位相像が得
られており，マルチスライス X線タイコグラフィとプリセッション測定の併用が光軸分解能の向上に対
して有用であることが示された．

1 μm

-0.10 -0.05 0.00
Phase (rad)

図 4.4 多層構造体のモデル試料像．4.3.1 項では上流から “Osaka Univ”，“RIKEN” の文字列を，
4.3.2項では上流から “Osaka Univ”，“RIKEN”，“SPring-8”，“SACLA”の文字列を光軸方向に 10
µm間隔で並べたものをモデル試料として計算機シミュレーションを行った．
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表 4.1 多層構造体を利用したプリセッションマルチスライス X線タイコグラフィ計算機シミュレーション条件

X線エネルギー (keV) 　　 7.0
ステップ点数 　　 7 × 7
ステップ幅 (nm) 　　 500
集光ビームサイズ (nm2) 　　 ∼ 500 × 500
回折強度パターンピクセル数 　　 606 × 606
検出器ピクセルサイズ (µm2) 　　 20 × 20
カメラ長 (m) 　　 1.368
再構成像ピクセルサイズ (nm) 　　 20

-0.10 -0.05 0.00
Phase (rad)

(c) (d)

1 μm

(a) (b)

図 4.5 2 層構造体の (a-c)3PIE，(d) プリセッション 3PIE による再構成位相像．それぞれ (a)(φ，
ω) = (0◦，0◦)，(b)(1◦，0◦)，(c)(0◦，1◦)，(d)(0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(0◦，1◦) の回折強度パターンを
利用．
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次に，プリセッション測定時の適切な試料回転角度を見積もるために，0.2◦ 刻みで 0.2◦ ∼ 1.0◦ で変化

させてシミュレーションを行った．ここで，0.2◦ 回転による並進移動量は ti sin(0.2◦)/(dy/2)=1.75 程度
であり，この値は角度の増加に対しほぼ線形に増加する．図 4.6(a)から (d)に (φ，ω) = (0◦，0◦)とそれ
ぞれ (0◦，0.2◦)，(0◦，0.4◦)，(0◦，0.6◦)，(0◦，0.8◦) の回折強度パターンに対してプリセッション 3PIE
を実行し再構成した位相像を示す．図 4.6(a)では，プリセッション 3PIEが有効に機能せず，図 4.5(a)，
(b)，(c)に近い再構成像が得られた．一方，図 4.6(b)，(c)，(d)の ω ≥ 0.4◦ においては 1層目，2層目
の両層に文字が縦に伸びた形状のアーティファクトが残存しているが，図 4.6(a)に比べアーティファク
トが抑制されている．これらのアーティファクトは ω 方向の回転のみではフーリエ空間における qx 軸付

近の情報を取得できない領域（Missing wedge）が存在するためと考えられる (付録 Bを参照)．この結果
から，1つの目安として ti sin(0.4◦)/(dy/2)=3.49以上の相対位置の変化があれば，プリセッション 3PIE
が有効に機能することがわかった．

最後に 2つの回折強度パターンセットを組み合わせた再構成試料像で残存していたアーティファクトを
利用する回折強度パターンの数を増加させることにより解消できるかを調べるため，(φ，ω) = (0◦，0◦)
，(0◦，0.2◦)，(0◦，0.4◦)，(0◦，0.6◦)，(0◦，0.8◦)の回折強度パターンに対しプリセッション 3PIEを実行
した．図 4.6(e)に再構成位相像を示しており，試料回転角度を細かくし利用する測定データを増加させて
も像質の改善は見られなかった．この結果は付録 Bの説明にも合致しており，1方向の細かな試料回転よ
りも，2方向の試料回転を行う方が有用であることが示された．

4.3.2 4層構造体を用いた計算機シミュレーション

層数が増加したマルチスライス X 線タイコグラフィにおいてプリセッション測定が有用であるかを
調査するために，4 層構造体を利用した計算機シミュレーションを行った．シミュレーション条件は，
4.3.1 項と同様とし，試料は Au 35 nm 厚の膜上に図 4.4 に示す “Osaka Univ”，“RIKEN”，“SPring-
8”，“SACLA” の真空構造を持つ 4 つの構造体を 10 µm 間隔で並べたもの想定した．図 4.7(a) に (φ，
ω) = (0◦，0◦)の回折強度パターンに 3PIE，(b)に (0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(0◦，1◦)の回折強度パターンに
プリセッション 3PIE，(c)に (0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦)の回折強度パターン
にプリセッション 3PIEを実行して再構成した各層の位相像を示している．図 4.7(a)ではすべての層の
再構成像において文字列の混在だけではなく，位相シフト量が急峻に変化するアーティファクトが発生し

た．これは層数が増加し，再構成する未知数が増加することにより発生したと考えられる．このアーティ

ファクトは図 4.7(b)，(c)にも残存しているが，(c)で最もアーティファクトの影響が小さくなっている．
以上の結果から，プリセッション測定が光軸分解能の向上のみならず，層数が増加したことにより発生し

たアーティファクトの抑制に有効であることが示唆された．
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図 4.6 (φ，ω) = (0◦，0◦) と組み合わせる試料角度を変えながら再構成した 2 層構造体のプリセッ
ション 3PIE 再構成位相像．(a)(0◦，0.2◦)．(b)(0◦，0.4◦)．(c)(0◦，0.6◦)．(d)(0◦，0.8◦)．(e)(0◦

，0.2◦)，(0◦，0.4◦)，(0◦，0.6◦)，(0◦，0.8◦)．
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図 4.7 (a)3PIE，(b-c) プリセッション 3PIE による 4 層構造体の再構成位相像．それぞれ (a)(φ，
ω) = (0◦，0◦)，(b)(0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(c)(0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦

，− 1◦)の回折強度パターンを利用．
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4.3.3 連続体を用いた計算機シミュレーション

これまでの計算機シミュレーションでは，試料として距離を設けながら 2 次元画像を積層した多層構
造体を取り扱ってきたが，本手法が連続体に対しても有用か調査するために Au ナノポーラスを用いた
計算機シミュレーションを行った．6.5 keV の X 線を 500 × 500 nm2 に集光し，点数 5 × 5，幅 300
nmの格子状の各点に照射することを想定し，回折強度パターンの計算をした．なお，フォトンショット
ノイズ，ビームストップは考慮していない．試料は図 4.8(a) に示すような厚さ ∼ 1 µm，空孔直径 225
∼ 375 µm，空孔率 50 %の Auナノポーラスを想定した．回折強度パターンの算出ではボクセルサイズ
4.84 nm，1663 × 1663 × 250 voxelsからなる 3次元モデル試料に対し 250層の層間で伝播計算を行っ
た．また，プリセッション測定における回折強度パターンの算出は (φ，ω) = (0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(−1◦

，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦)，(1◦，1◦)，(−1◦，1◦)，(1◦，− 1◦)，(−1◦，− 1◦)の計 9つの角度で行い，並
進移動による近似ではなく 3次元モデルを回転した試料に対して行った．その他のシミュレーション条件
は表 4.2にまとめており，これまでのシミュレーションと同様に SPring-8 BL29XULでの実験を模す条
件を採用している．本シミュレーション条件において，式 (2.48)，(2.49)から算出される 1方向の測定に
おける理論分解能は面内，光軸それぞれ dx,y=9.67 nm，dz=981 nmとなり，プリセッション測定を併用
した場合は，式 (4.2)より d′

z=354 nmとなる．
図 4.8(c) に (φ，ω) = (0◦，0◦) の回折強度パターンに対し 3PIE，(d)，(e) にそれぞれ (0◦，0◦)，(1◦

，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦)の回折強度パターン，(0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，
(0◦，− 1◦)，(1◦，1◦)，(−1◦，1◦)，(1◦，− 1◦)，(−1◦，− 1◦)の回折強度パターンに対しプリセッション
3PIEを実行して再構成した試料位相像を示している．再構成計算では試料が 500 nm厚の 2層からなる
とし，プリセッション 3PIEでは 1つの角度での反復計算を 20回，合計 1000回となるまで計算した．ま
た，照射関数は既知とした．図 4.8(c)では，光軸分解能が不足しているために 1層目，2層目ではほぼ同
様の試料像が再構成されていた．一方，図 4.8(d)，(e)ではそれぞれの層の構造がおおよそ再構成されて
いるが，他層の構造や構造の跡のようなアーティファクトが混在していることが確認された．また，(d)，
(e)で利用している回折強度パターンの数は異なるが再構成位相像に大きな差はなかった．再構成位相像

表 4.2 連続体を利用したプリセッションマルチスライス X線タイコグラフィ計算機シミュレーション条件

X線エネルギー (keV) 　　 6.5
ステップ点数 　　 9 × 9
ステップ幅 (nm) 　　 300
集光ビームサイズ (nm2) 　　 ∼ 500× 500
回折強度パターンピクセル数 　　 1167 × 1167
検出器ピクセルサイズ (µm2) 　　 75 × 75
カメラ長 (m) 　　 2.219
再構成像ピクセルサイズ (nm) 　　 4.84
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図 4.8 (a)Au ナノポーラスの 3 次元モデル画像．(b)3 次元モデルを 2 層に分割したときの赤正方
形部投影像．(c-e)Au ナノポーラスの 3PIE，プリセッション 3PIE による再構成位相像．それぞれ
(c)(φ，ω) = (0◦，0◦)，(d)(0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦)，(e)(0◦，0◦)，(1◦

，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦)，(1◦，1◦)，(−1◦，1◦)，(1◦，− 1◦)，(−1◦，− 1◦)の回折強
度パターンを利用．
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図 4.9 Auナノポーラス再構成位相像の FRC．(a)1層目．(b)2層目．

の像質を定量的に評価するために，図 4.8(b)のオリジナル画像とそれぞれの再構成位相像に対し以下の
式で表される Fourier Ring Correlation(FRC) [100]を計算した．FRCは逆空間における 2つの画像の
相関を空間周波数の関数として表すもので，

FRC(q′) =
∑

|q|∈q′ F1(q)F ∗
2 (q)√ ∑

|q|∈q′ |F1(q)|2
∑

|q|∈q′ |F2(q)|2
(4.8)

と定義される．ここで，qは空間周波数ベクトル，F1，F2は 2次元画像のフーリエ変換を表す．図 4.9(a)，
(b) にそれぞれ 1 層目，2 層目の FRC を示す．どちらの層についても 3PIE に比べ，プリセッション
3PIEによる再構成像が高い FRC値を示した．また，利用する角度数が異なる場合ではほぼ同様の FRC
値が得られていた．これは，本計算機シミュレーションにおいて，各層に発生しているアーティファクト

や他層の混在の抑制に対して測定角度数の増加が効果的でないことを示している．

各層に発生したアーティファクトの性質を詳しく調べるために，図 4.10(a)に示す試料を 250 nm毎の
4 層に分割したオリジナル画像と図 4.8(d) の 1 層目，2 層目の再構成位相像との FRC を算出した．図
4.10(b)，(c)にそれぞれ 1層目，2層目の FRCを示している．1層目では上流の層ほど，2層目では下流
の層ほど高い FRC値をとる傾向が見られた．つまり，混在している他層の構造は分割した各層の境界に
近いものが含まれていることを示している．以上のように，連続体に対して本手法を適用する場合には試

料分割の境界付近の試料構造が各再構成位相像に混在する傾向にあり，各層の完全な投影像を取得するこ

とは困難であることが示唆された．像質の高い各層の投影像を再構成するためには，第 5章で紹介する 3
次元マルチスライス位相回復計算法での再構成計算が必要となる．
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図 4.10 (a)4層に分割した Auナノポーラスのオリジナル画像．(b-c)オリジナル画像と図 4.8(d)の
再構成位相像の FRC．(b)1層目．(c)2層目．

4.4 プリセッションマルチスライス X線タイコグラフィの実証実験

4.4.1 4層構造体試料の作製

これまでの計算機シミュレーションにより，プリセッションマルチスライス X線タイコグラフィが特
に光軸方向に離散的な構造を持つ試料に対して有効であることが示された．本手法を実験的にも実証する

ために，シミュレーションに利用した 4層構造体に近い試料を作製した．以下に 4層構造体の作製手順を
示す．

(1) Si 部厚さ 100 µm，Si3N4 部厚さ 200 nm のメンブレン上に Au 25 nm をスパッタ蒸着した．ス
パッタ蒸着には，イオンコーター (エイコー社製 IB-3)を用いた．

(2) アラルダイトと粒径 10 µmのギャップ制御用の微粒子 (積水化学工業社製)を 1対 1の割合で混合
し，これを接着剤として 2枚の Si3N4 メンブレンのフラット面同士を貼り合わせた．接着剤を十
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加工位置
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図 4.11 (a)4層構造体の 2，3層目の側面の光学顕微鏡像．ギャップ制御用微粒子によって層間距離
を 10 µm に制御している．(b)4 層目表面の SEM 像．文字列の他に各層で同じ領域に文字列を加工

するための貫通穴や X線照射位置補正用の参照穴が加工されている．

分乾燥させた後，光学顕微鏡で断面を観察したところ，図 4.11(a)に示すように層間距離を 10 µm
程度に制御できていることが確認された．

(3) 貼り合わせた Si3N4 メンブレンの各層に “RIKEN”，“Osaka Univ.”の文字列を集束イオンビーム
装置 (Focused Ion Beam system : FIB)(日立ハイテクノロジー社製 FB-2100)により加工した．
加工後表面を走査型電子顕微鏡 (Scanning Electron Microscopy : SEM) で観察したところ，図
4.12に示すように文字列の線幅は 100 nm程度であることが確認された．

(4) テーパー面を Auスパッタ蒸着したメンブレンを (3)までに作製した 2層構造体にアラルダイトの
みを用いて接着した．その後，収束イオンビーム装置により既に加工した文字列を囲うように貫通

穴を加工した．これは，図 4.11(b)に示すように新たに貼り合わせたメンブレン上に文字列を加工
する際，加工位置を参照するために利用される．

(5) テーパー面を Au スパッタ蒸着したメンブレンを (4) までに作製した 3 層構造体に貼り合わせた
後，(4)で加工した面から位置基準となる貫通穴，“SPring-8”の文字列，入射 X線の照射位置補
正用の基準穴 [42]を加工した．その後，最後に貼り合わせたメンブレン上に “SACLA”の文字列
を加工した．

4.4.2 プリセッションタイコグラフィ測定

SPring-8 BL29XULにて，作製した 4層構造体のプリセッション X線タイコグラフィ測定を行った．
図 4.13 に実験模式図を示す．6.5 keV の X 線を K–B ミラーにより ∼ 500 × 500 nm2 に集光し，試料

上の 500 nm間隔の格子状 9(H) × 7(V)点に照射して回折強度パターンを測定した．それぞれの照射点
における露光時間は 75秒とした．測定した回折強度パターンは 2 × 2のソフトウェアビニングを施し，
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3rd layer 4th layer
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図 4.12 4 層構造体の SEM 像．Au25 nm の薄膜上に上流からそれぞれ “SACLA”，“RIKEN”，
“Osaka Univ.”，“SPring-8”という文字列が線幅 100 nm程度で加工されている．

S/N比，再構成計算速度を向上させた．試料－検出器間距離は 1.378 m，利用した回折強度パターンのビ
ニング後のピクセル数は 328となるため，理論上達成可能な面内，光軸分解能はそれぞれ dx,y=40.1 nm，
dz=16.8 µmと算出される．以上の測定条件は，表 4.3にまとめている．
試料は 4.4.1 項で作製した 4 層構造体を利用した．図 4.13 に示されるように，上流から 100 µm，10

µm，100 µmの層間距離を有している．タイコグラフィ測定は (φ，ω) = (0◦，0◦)の試料角度に加え，(1◦

，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦)の計 5方向で行った．式 (2.48)，(2.49)，(4.2)からプリセッショ
ン測定時の光軸分解能は d′

z=2 µmと算出される．試料回転には角度分解能 0.0012◦，繰り返し位置決め

精度 ± ≤ 0.001◦ を有するシーベルステージ (神津精機社製)を利用した．最大層間距離を 210 µmとし
た場合，繰り返し位置決め誤差による並進移動量の誤差は最大で 210 µm × sin(0.001◦)=3.67 nmとピ
クセルサイズよりも小さく，十分な繰り返し位置決め精度を有している．なお，プリセッション測定時に

は，X線照射位置補正用の基準穴から照射領域までの距離が l − l cosφ(l:基準位置から照射位置までの距
離)と変化してしまうが，今回の実験条件では l ∼ 20 µm，l− l cos(1◦)＝ 3.0 nmと非常に微小な変化に
なるため，特に考慮せず測定を行った．
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図 4.13 4層構造体のプリセッション測定模式図．上流から 100 µm，10 µm，100 µmの層間距離を
有した 4層構造体を (φ，ω) = (0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦)の計 5つの試料
角度でタイコグラフィ測定を行った．主なタイコグラフィ測定条件は，表 4.3にまとめている．

表 4.3 4層構造体の X線タイコグラフィ測定条件

X線エネルギー (keV) 　　 6.5
ステップ点数 　　 9 × 7
ステップ幅 (nm) 　　 500
集光ビームサイズ (nm2) 　　 ∼ 500 × 500
露光時間 (s) 　　 75
回折強度パターンピクセル数 　　 656 × 656
検出器ピクセルサイズ (µm2) 　　 20 × 20
カメラ長 (m) 　　 1.378
再構成像ピクセルサイズ (nm) 　　 20
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4.4.3 各試料角度における 3PIE再構成位相像

各試料角度での 3PIE 再構成に先立ち，(φ，ω) = (0◦，0◦) の測定データを利用して層間距離の最適化
を行った．l 層目と l + 1 層の層間距離を tl としたとき，設計値の層間距離 (t1，t2，t3)=(100 µm，10
µm，100 µm)から t1，t2，t3 をそれぞれ 1 µm単位で系統的に変化して再構成計算を行い，式 (2.24)で
示した測定回折強度パターンと再構成回折強度パターンの差分を規格化した誤差を評価基準として利用

した [17,39]．図 4.14に (t1，t2，t3)=(100 µm，10 µm，100 µm)，(111 µm，11 µm，113 µm)として
3PIE再構成計算したときの規格化誤差を示す．僅かな違いではあるが (111 µm，11 µm，113 µm)の場
合に最小値が得られたことから，以後の計算ではこの層間距離を最適値として利用した．

層間距離，3PIE再構成計算の各種パラメーターの最適化を行った後，各試料角度において再構成した
4層構造体の試料位相像を図 4.15から図 4.19に示している．なお，すべての再構成計算において反復回
数は 500回とした．また，X線照射位置補正用の基準構造は 4層目に加工されているので，各試料角度
の 4層目の X線照射領域は等しくなっており，上流の層ほど照射領域が異なっている．各再構成像から
明らかなようにすべての試料角度において，各層にアーティファクトが発生していた．これは 4.3.2節の
シミュレーションでも確認されたように，層数が増加し位相回復計算における未知数が増加することで，

収束性が悪化したためだと考えられる．これは試料情報の冗長性を担保すること，例えば測定点数やオー

バーラップ率を増加させることで一定の改善が可能であると推測される．一方，2層目，3層目において
は個々の文字列も再構成されていなかった．これは光軸方向の空間分解能 dz が不足していることが原因

である考えられる．

(100 μm,10 μm,100 μm)
(111 μm,11 μm,113 μm)
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図 4.14 規格化誤差の層間距離依存性．層間距離を 1 µm毎に系統的に変化させながら (φ，ω) = (0◦

，0◦) の 3PIE 再構成計算を行い，式 (2.24) で定義した規格化誤差を比較して層間距離の最適化を
行った．
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図 4.15 4層構造体の (φ，ω) = (0◦，0◦)における 3PIE再構成位相像．
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図 4.16 4層構造体の (φ，ω) = (1◦，0◦)における 3PIE再構成位相像．
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図 4.17 4層構造体の (φ，ω) = (−1◦，0◦)における 3PIE再構成位相像．
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図 4.18 4層構造体の (φ，ω) = (0◦，1◦)における 3PIE再構成位相像．
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図 4.19 4層構造体の (φ，ω) = (0◦，− 1◦)における 3PIE再構成位相像．



78 第 4章 プリセッション測定を併用した高分解能マルチスライス X線タイコグラフィ

4.4.4 プリセッション 3PIEによる再構成位相像

プリセッション 3PIE による再構成計算を行う前に，4.2.3 項で示した近似条件が適用可能か検討し
た．測定した 4層構造体の層間は真空となっているため，式 (4.5)，(4.6)における各層の厚さ ti は Si3N4

の厚み 200 nm と Au の厚み 25 nm と考えることができる．ti=225 nm，再構成像の視野 a ＝ 9 µm，
φ=1◦ として式 (4.3)，(4.4)で定義した i層目の視野と層の厚さの変化量 cy,i，cz,i を計算するとそれぞ

れ cy,i=2.6 nm，cz,i= 157 nmとなり，ともに面内，光軸分解能よりも小さくなる．つまり，本実験条件
では試料の微小回転を並進移動で近似したプリセッション 3PIEが利用可能となる．
図 4.20に試料角度 (φ，ω) = (0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦)で測定した回折強度
パターンに対し，プリセッション 3PIEを実行して再構成した試料位相像を示す．図 4.15から図 4.19の
1つ試料角度における 3PIE再構成位相像に比べ，すべての層の像質が改善しており，図 4.12の SEM像
とも良い一致を示している．層数の増加により全ての層に生じていたアーティファクトは，逆空間拘束に

利用する回折強度パターンの数を増加させることによって抑制できている．また，2層目，3層目は光軸
方向の空間分解能の不足により文字列が再構成されていなかったが，プリセッション測定により光軸方向

の分解能が向上し，1層目，4層目と同等の像質の試料位相像を再構成することに成功している．
図 4.21に図 4.15，4.20，4.12の 2層目，4層目の一部を拡大したものを示している．拡大像からも明

-0.20 -0.10 0.00
Phase (rad)

1st layer 2nd layer

3rd layer 4th layer

1 μm

図 4.20 試料角度 (φ，ω) = (0◦，0◦)，(1◦，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦) で測定した回折強
度パターンに対してプリセッション 3PIEを実行して再構成した 4層構造体の位相像．
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らかなように，特に層間距離の小さな 2層目において大幅な像質の改善が見られた．図 4.21(b)の黄色の
矢印で示される構造は収束イオンビーム装置での文字列の加工時に生じた微細構造であるが，図 4.21(c)
の SEM像と比較しても正しく再構成されていることがわかる．図 4.21(d)は図 4.21(b)の赤線部のライ
ンプロファイルを示している．なお，P線上のプロファイルは表示の都合上，全体に 0.03 radのオフセッ
トをかけている．これらのプロファイルを微分したものをガウス関数でフィッティングし，FWHMで空
間分解能を評価したところ，P，Qでそれぞれ 42.9 ± 3.6 nm，43.3 ± 2.6 nmとなった．
表 4.4にラインプロファイル，層間距離から算出した面内，光軸分解能，式 (4.1)，(4.2)から算出した
理論分解能をまとめている．なお，プリセッション測定時の面内分解能の理論値は式 (4.1)の逆数から算
出した．実験で算出した面内分解能は理論上に近い値を得ることができている．また，光軸方向の空間分

解能は 10 µmの層間距離の 2層を分離できていることから少なくとも 10 µm有していることがわかる．
理論上の面内分解能は通常測定とプリセッション測定で変化していないが，光軸分解能は 16.8 µmから
2.0 µmまで向上している．これは，現状の光学系は最大散乱角が非常に小さく，試料の回転角度も小さ
いために，式 (4.1)で示した光軸方向の最大空間周波数の変化が面内方向に対して非常に敏感であること
による．このようにプリセッション測定を行うことで，面内方向の空間分解能を損なうことなく光軸方向

の空間分解能を向上させ，通常測定では分離できなかった 10 µmの中央 2層を分離して再構成すること
に成功した．さらに，位相回復計算で利用するデータ数を増加させることで収束性が向上し，層数が増加

することで発生していた各層のアーティファクトも抑制することに成功した．

表 4.4 4層構造体のタイコグラフィ測定における空間分解能の理論値および実験値

理論値 (1方向) 理論値 (プリセッション測定) 実験値

面内方向 (nm) 40.1 40.1 ∼ 43
光軸方向 (µm) 16.8 2.0 ≤ 10
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図 4.21 (a-c)3PIE，プリセッション 3PIE による 4 層構造体の再構成位相像の拡大像と同領域の
SEM像．それぞれ図 4.15，図 4.20，図 4.12の一部を拡大．(a)3PIE．試料角度は (φ，ω) = (0◦，0◦)．
(b)プリセッション 3PIE．(c)SEM像．(d)(b)の赤線 P，Q上のラインプロファイル．Pのプロファ
イルは表示の都合上，全体に 0.03 radのオフセットをかけている．
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4.5 プリセッション X線タイコグラフィによる実試料観察

4.5.1 多層配線のプリセッションタイコグラフィ測定

前節までに実証したプリセッションマルチスライス X線タイコグラフィにより化学機械研磨評価用の
TEG基板を 2層積層させた多層配線の観察を行った．図 4.22に多層配線の外観を示す．X線が十分に
透過するよう，ドライエッチングにより裏面の Si面の厚さを 20 ∼ 30 µmに薄片化している．通常，コ
ンピューター断層撮影法により試料の 3次元構造を観察するためには円柱状の試料が必要となり，収束イ
オンビームでの円柱状試料作製時にダメージが導入されることが報告されている [101]．また，平板状試
料の光軸方向の断面の観察が可能な X 線ラミノグラフィ [102] では，0◦ ∼ 360◦ の試料回転が必要であ

り，測定が長時間化してしまう．プリセッションマルチスライス X線タイコグラフィでは，光軸分解能
はマイクロメートルオーダーではあるが，平板状試料の 3次元観察を簡易的に行うことができる．
多層配線のタイコグラフィ回折強度パターン測定は SPring-8 BL29XULにて行った．図 4.23(a)に実
験模式図を示す．6.5 keVの X線を K–Bミラーにより ∼ 500 × 500 nm2 に 2次元集光し，300 nm間隔

~ 7 mm

~ 8 mm
(a) (b)

図 4.22 多層配線の外観．(a)表面．(b)裏面．X線が十分に透過するよう，裏面の Si面の厚さをド
ライエッチングにより 20 ∼ 30 µmに薄片化している．

表 4.5 多層配線の X線タイコグラフィ測定条件

X線エネルギー (keV) 　　 6.5
ステップ点数 　　 10 × 10
ステップ幅 (nm) 　　 300
集光ビームサイズ (nm2) 　　 ∼ 500 × 500
露光時間 (s) 　　 50
回折強度パターンピクセル数 　　 1317 × 1317
検出器ピクセルサイズ (µm2) 　　 75 × 75
カメラ長 (m) 　　 2.219
再構成像ピクセルサイズ (nm) 　　 4.29
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多層配線試料
x
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z

K-B ミラー
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Siアテネーター

(a)

(b)
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Cu 配線

~ 1.4 μm

(d)(c)

500 μm 2 μm

ω

φ

図 4.23 (a) 多層配線のプリセッションタイコグラフィ測定模式図．(b-c) 多層配線表面の顕微鏡像．
(b)光学顕微鏡像．(c)共焦点レーザー顕微鏡像．(d)黄矢印付近の断面 SEM像．

の格子状 10 × 10 = 100点に照射した．図 4.23(b)，(c)，(d)にそれぞれ多層配線表面の光学顕微鏡像，
共焦点レーザー顕微鏡像，断面 SEM像を示しており，図 4.23(c)のような回路が 1.4 µm間隔で 2層積
層されている．それぞれの回路は層間絶縁膜であるオルトケイ酸テトラエチル (Tetraethyl orthosilicate
: TEOS) 上にダマシン Cu 配線を含んでおり，Cu 配線の厚さと配線間隔は共に 160 nm 程度である．
回折強度パターンは試料背面 2.219 m に配置したピクセルアレイ検出器 (Dectris 社製 EIGER 1M) に
より測定した．各照射位置における露光時間は 50 秒とした．また，検出器前面に厚さ 88 µm，大きさ
800 × 800 µm2 の Si アテネーターを配置することで，明視野領域の測定と回折強度パターンの実効的
なダイナミックレンジの増加を実現した [103]．さらに，高空間周波数の回折強度パターンを取得，また
検出器上に存在する欠損領域を補完するため，1 つの走査点に対し 2 つの検出器位置で回折強度パター
ンを測定した．スティッチングにより作成した回折強度パターンのダイナミックレンジは 1 : 3.2 × 107

photons/pixel，最大空間周波数は qx,y=116.7 µm−1 となり，層間距離 1.4 µmの 2層構造体の各層を再
構成するのに必要な空間周波数領域まで測定することができている．プリセッション測定は (φ，ω) = (0◦



4.5 プリセッション X線タイコグラフィによる実試料観察 83

，0◦)，(1◦，0◦)，(−1◦，0◦)，(0◦，1◦)，(0◦，− 1◦)，(1◦，1◦)，(−1◦，1◦)，(1◦，− 1◦)，(−1◦，− 1◦)の計 9
つの試料角度で行った．本測定条件における dx,y，dz，d′

z はそれぞれ 8.57 nm，770 nm，300 nmとな
る．これらタイコグラフィ測定の条件は表 4.5にまとめている．

4.5.2 モデル試料を用いた各層の相対配置の推定

図 4.24(a) に (φ，ω) = (0◦，0◦) において図 4.24 の黄矢印付近に照射したときの回折強度パター
ンを示す．(a) 上の黄円は 2.3.2 項で示した投影近似を満たす最大空間周波数の基準の 1 つである
qprjection

x,y,max ≃ 1/(2Dmaxλ)1/2 を表しており，この円の外側の領域の回折強度パターンを高い S/N比で測
定することがマルチスライス再構成を行うために重要となる．どちらの回折強度パターンにおいても垂直

方向に伸びる周期の細かいスペックルと斜め方向に伸びる周期の大きなスペックルが観察された．細か

なスペックルは図 4.23(c)の左半分に存在する周期的な配線構造由来であると考えられ，このスペックル
は他の照射位置でも観察されたが，斜め方向に伸びるスペックルは周期配線の端に照射したときのみ観

察された．図 4.24(b) に試料角度 (1◦，0◦) における同照射位置の回折強度パターンを示しており，斜め
方向のスペックルが試料角度に応じて大きく変化する様子が観察された．本実験条件では 4.5.4項で詳述
するようにプリセッション 3PIE の適用条件を満たしており，試料回転を各層の相対位置の変化と考え
ることができるため，斜め方向のスペックルの間隔や伸びる方向は各層の並進移動量や方向に依存して

いると予測される．そこで，図 4.25(a)に示すモデル試料を用いた計算機シミュレーションにより，2層
の相対位置と回折強度パターンの関係性を調査した．ここで，各層の配線部は厚さ 160 nmの Cu，その
他は真空として複素透過関数を与え，層間距離は 1.4 µmに固定した．図 4.25(b)から (l)に各層の相対
位置や角度を変化させながら算出した回折強度パターンを示す．照射位置は図 4.25(a)赤点部を想定して
いる．(b)，(d)から (l)はそれぞれ 2層目の相対位置を (b)(x, y)=(0 nm, 0 nm)，(d)(21.4 nm, 0 nm)，
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図 4.24 多層配線の回折強度パターン．(a)(φ，ω) = (0◦，0◦)．黄円は 2.3.2項で示した投影近似を満
たす最大空間周波数の基準の 1つである qprjection

x,y,max ≃ 1/(2Dmaxλ)1/2 の境界線であり，この線の外側

では投影近似が破綻する．(b)(1◦，0◦)．
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(e)(42.9 nm, 0 nm)，(f)(-21.4 nm, 0 nm)，(g)(0 nm, 21.4 nm)，(h)(21.4 nm, 21.4 nm)，(i)(8.6 nm,
8.6 nm)，(j)(42.9 nm, 21.4 nm)，(k)(21.4 nm, -21.4 nm)，(l)(25.7 nm, -30.0 nm)並進移動させたと
きの回折強度パターンであり，(c)は 2層目の相対角度を反時計回りに 5◦ 回転させたものである．これ

らの回折強度パターンの比較から得られた知見を以下にまとめている．

(1) 1，2層目が光軸垂直方向に対して同じ位置に配置した場合は，大きなスペックルに周期構造は見
られなかった．一方で，各層の相対位置を変化させたときスペックルに周期的な構造が見られたこ

とから，スペックルの形状は相対的な並進移動量に依存していると推測される．

(2) 相対角度を変化させた場合では，垂直方向に伸びていた細かなスペックルが 2つに分離していた．
これは，2層目の周期的な配線が回転したことにより生じたと考えられる．図 4.24ではこのよう
な現象は見られないことから，2層の相対角度は 0◦ に近いと推測される．

(3) 2層目の相対位置の並進移動方向に応じてスペックルの伸びる向きと湾曲方向が変化した．また，
移動量の増加に応じてスペックルの周期が細かくなることがわかった．このことから，スペックル

の伸びる方向と湾曲方向は x，y 方向の並進移動量から算出される傾きに，スペックル周期は並進

移動量に依存すると推測される．

(4) 2層目の並進移動量 (x, y)=(25.7 nm, -30.0 nm)のとき図 4.24(a)に回折強度パターンに最も近い
強度分布を算出することができ，測定した試料はこれと同様の相対位置のズレを有していると推測

される．

次に，層間距離と回折強度パターンの関係性について調査した．1 層目に対する 2 層目の並進移動量は
(x, y)=(25.7 nm, -30.0 nm)に固定している．図 4.26(a)，(b)，(c)にそれぞれ層間距離 0 µm，1 µm，2
µmにおける回折強度パターンを示す．層間距離の増加に応じてスペックルの湾曲率が増加しており，こ
れらのスペックルに層間距離の情報も記録されていることがわかった．
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図 4.25 多層配線のモデル画像から算出した回折強度パターン．(a)多層配線のモデル画像．(b-l)層
間距離を 1.4 µm とした 2 層構造体の相対位置を変化させながら算出した回折強度パターン．各層に
は (a)のモデル画像の配線部を Cu 160 nm，その他を真空とした複素透過関数を与えた．(b)2層目を
(x, y)=(0 nm, 0 nm) 並進移動．(c)2 層目を 5◦ 回転．(d)(21.4 nm, 0 nm)，(e)(42.9 nm, 0 nm)，
(f)(-21.4 nm, 0 nm)，(g)(0 nm, 21.4 nm)，(h)(21.4 nm, 21.4 nm)，(i)(8.6 nm, 8.6 nm)，(j)(42.9
nm, 21.4 nm)，(k)(21.4 nm, -21.4 nm)，(l)(25.7 nm, -30.0 nm)並進移動．
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(a) (b) (c)

Diffraction intensity (photons/pixel)
10-1 108102 105

図 4.26 図 4.25 のモデル画像から作成した 2 層構造体の層間距離を変化させたときの回折強度パ
ターン．なお，2層目は 1層目に対し (x, y)=(25.7 nm, -30.0 nm)並進移動している．(a)層間距離
0 µm．(b)1 µm．(c)2 µm．

4.5.3 各試料角度における再構成位相像

各試料角度で取得した回折強度パターンに対し，ePIE再構成計算を実行し，試料像を再構成した．こ
こで，回折強度パターンは 2 photonsで閾値を設けノイズを取り除いたものを利用した．また，照射関数
のモード数は 2とし，モード 1の初期関数は表 3.3の K–Bミラーのパラメーターから算出される集光点
での波動場 (付録 Aを参照)を，モード 2の初期関数はモード 1の振幅を 0.01倍，位相をランダムとした
波動場を利用した．また，初期試料関数は均一な値を代入した．反復回数は 1000回としている．図 4.27
から図 4.35にそれぞれの試料角度で取得した回折強度パターンに対し ePIEを実行し再構成した試料位
相像を示す．試料角度毎に像質のばらつきは見られるが，どの再構成位相像でも周期的な配線構造を再構

成することに成功している．また，拡大像から 1，2層目の配線構造の相対位置のズレ量の大きさと方向
が試料角度によって変化する様子が確認された．
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Phase (rad)
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図 4.27 多層配線の (φ，ω) = (0◦，0◦)における ePIE再構成位相像．

-0.90 -0.45 0.00
Phase (rad)

1 μm 100 nm

図 4.28 多層配線の (φ，ω) = (1◦，0◦)における ePIE再構成位相像．
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図 4.29 多層配線の (φ，ω) = (−1◦，0◦)における ePIE再構成位相像．

-0.90 -0.45 0.00
Phase (rad)

1 μm 100 nm

図 4.30 多層配線の (φ，ω) = (0◦，1◦)における ePIE再構成位相像．
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図 4.31 多層配線の (φ，ω) = (0◦，− 1◦)における ePIE再構成位相像．

-0.90 -0.45 0.00
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1 μm 100 nm

図 4.32 多層配線の (φ，ω) = (1◦，1◦)における ePIE再構成位相像．
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図 4.33 多層配線の (φ，ω) = (−1◦，1◦)における ePIE再構成位相像．
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図 4.34 多層配線の (φ，ω) = (1◦，− 1◦)における ePIE再構成位相像．
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図 4.35 多層配線の (φ，ω) = (−1◦，− 1◦)における ePIE再構成位相像．

図 4.36(a)，(b)に (φ，ω) = (0◦，0◦)で取得した回折強度パターンに対し，3PIEを実行し再構成した
試料位相像を示す．照射関数のモード数は 2，初期関数は ePIEで再構成した波動場を利用した．試料関
数は 2 層とし，初期関数には ePIE で再構成した複素透過関数の 1/2 乗を各層に入力した．反復回数は
1000回としている．各層で異なる配線構造が再構成されているが，多数のアーティファクトも併せて発
生しており，良い像質であるとは言い難い．図 4.36(c)に再構成した 2層を足し合わせて算出した投影位
相像を示している．ePIE再構成計算では見られなかったアーティファクトが残存しており，3PIEによ
る再構成計算がうまく機能していないことがわかる．3PIEの計算では高空間周波数領域において，エバ
ルト球の曲率によるスペックル強度の減衰量に試料光軸方向の情報が含まれていると考えられるため，特

に高空間周波数領域において ePIEに比べ高い S/N比の回折強度パターンが必要となる．今回の測定で
投影近似が破綻する空間周波数領域，つまり図 4.24(a)の黄円外の平均光子数は 0.3688 photonsと算出
されたが，この光子数が ePIE再構成には十分だが，3PIE再構成には不十分であったと推測される．
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図 4.36 多層配線の (φ，ω) = (0◦，0◦)における 3PIE再構成位相像．(a)1層目．(b)2層目．(c)1層
目と 2層目の足し合わせによる投影像．
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4.5.4 プリセッション 3PIEによる再構成位相像とその評価

4.2.3項と同様に本実験条件においてプリセッション 3PIEが適用可能か検討した．測定した多層配線
の層間は TEOSが一様に分布しているため，式 (4.5)，(4.6)における各層の厚さ ti は Cu配線の厚み 160
nmと考えることができる．ti=160 nm，再構成像の視野 a＝ 8.3 µm，φ=1◦ として式 (4.3)，(4.4)を計
算するとそれぞれ cy,i=1.5 nm，cz,i= 146 nmとなり，ともに面内，光軸分解能よりも小さい．つまり，
本実験条件においてもプリセッション 3PIEによる再構成計算が可能となる．
測定したすべての試料角度の回折強度パターンセットに対しプリセッション 3PIEを実行した．照射関
数のモード数は 2，初期関数には ePIEで再構成した波動場を利用した．試料関数は 2層とし，初期関数
には ePIEで再構成した複素透過関数の 1/2乗を各層に入力した．各角度での反復計算を 10回とし，合
計の反復回数が 1000回となるまで計算を継続した．図 4.37(a)にそれぞれ 1，2層目の再構成位相像とそ
れらを足し合わせたマージ画像を示している．1，2層目それぞれで Cu配線を鮮明に再構成することに成
功している．また，マージ画像からは各層の相対的な位置変化量を見積もることができ，水平，垂直方向

それぞれ ∼ 30 nm，∼ 26 nmと 4.5.2節の見積もりと同等の値をとることが確認された．図 4.37(b)は，
各角度において ePIEで投影位相像を算出し，Ram–Lakフィルター利用したフィルター補正逆投影法に
より再構成した各層の位相像を示す．なお，フィルター補正逆投影法では等方的なボクセルサイズの 3次
元像が再構成されるため，光軸方向に対して前半部，後半部を積算した像を表示している．それぞれの層

の配線上で均一となるべき領域にアーティファクトが見られ，それぞれの層の相対位置のズレをマージ画

像から判別することができなかった．図 4.37(c)は，(a)，(b)のマージ画像上の黄線部ラインプロファイ
ルを示している．プリセッション 3PIEのマージ画像では，1，2層目それぞれで Cu 160 nmに相当する
位相変化量が正しく再構成されているが，フィルター補正逆投影法と ePIEによる再構成像ではスパイク
状のプロファイルが得られた．今回使用した Ram–Lakフィルターは 2.5.3項で紹介したように，高空間
周波数の構造を強調した像が再構成されることが知られており，試料厚さの効果により出現したアーティ

ファクトが強調されてスパイク状の構造が再構成されたと推測される．

最後にプリセッション 3PIEで再構成した試料像の空間分解能を式 (3.2)で示した PRTFを用いて評価
した．図 4.38に縦軸を PRTF，横軸を空間周波数としたグラフを示している．PRTFが 1/eと交わる空
間周波数の逆数を空間分解能として定義すると，9.59 nmと算出された．本測定条件における，理論面内
分解能は dx,y=8.57 nmなので，ほぼ理論値に近い値を得ることができている．以上のように，プリセッ
ション 3PIEにより 1.4 µmで積層された 2層配線の各層を面内分解能 ∼ 10 nmで再構成することに成
功し，3PIE，フィルター補正逆投影法と ePIEの組み合わせによる再構成像よりも像質の良い試料像を取
得することができた．本手法の応用先の 1つとして，3次元積層集積回路の簡易的な 3次元観察が挙げら
れる．近年，2次元集積回路を Si貫通電極 (through-silicon via : TSV)を通じて垂直方向に接続した 3
次元積層集積回路が盛んに開発されている [104]．この製造にはデザインルールオーダーの，つまりシン
グルナノメートルオーダーでのウエハのアライメント精度が求められ [105]，実際に作製した製品を非破
壊で確認したいという要求は多い．本手法は光軸分解能はマイクロメートルオーダーであるものの，面内

分解能 10 nm程度で平板状の試料の 3次元観察を簡易的に行うことが可能であり，これらの要求に応え
ることのできる手法である．
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図 4.37 (a) 多層配線のプリセッション 3PIE による再構成位相像．マージ画像から各層の相対位置
が水平，垂直方向にそれぞれ 26 nm，30 nm程度並進移動していることが確認できる．(b)ePIE，フィ
ルター逆投影法による再構成位相像．ePIEを用いて再構成した各角度の投影位相像に対しフィルター
逆投影法を実行し再構成した 3次元試料像を上流部，下流部に分割することで算出している．(c)黄線
部の断面プロファイル．
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図 4.38 プリセッション 3PIEで再構成した試料の複素透過関数，照射波動場から算出した位相回復
伝達関数 (Phase Retrieval Transfer Function : PRTF) [10]．表示している値は全ての照射位置で
の PRTFを平均化したものである．各 PRTFが 1/eになる空間周波数の逆数を達成された空間分解
能と定義した．

4.6 結言

本章では，マルチスライス X線タイコグラフィにおける光軸分解能の向上を目的として，プリセッショ
ン測定に着目し，プリセッション測定で取得したデータを利用した計算法としてプリセッション 3PIEを
提案した．また，計算機シミュレーションによる本手法の実現可能性を検討し，4層構造体，多層配線の
観察を通して本手法の有用性を実証した．以下にその内容をまとめる．

(1) マルチスライス X線タイコグラフィの光軸分解能の向上に対し，試料を歳差運動の軌道上に配置
し測定を行うプリセッション測定が有効であることを，エバルト球を用いた幾何学的考察により

示した．また，プリセッション測定に伴う試料の微小回転を 3PIE再構成計算における複数層の相
対位置の調整で近似可能な条件について考察し，この近似を利用した位相回復計算法として “プリ
セッション 3PIE”を提案した．

(2) 2 層構造体を用いた計算機シミュレーションにより，マルチスライス X 線タイコグラフィにプリ
セッション測定を組み合わせることで光軸分解能の向上が可能か検討した．通常の 3PIEでは光軸
分解能の不足により他の層への試料構造の写り込みが見られたが，プリセッション 3PIEを利用す
ることで各層を鮮明に再構成することに成功した．また，利用する回折強度パターンの組み合わせ

を変化させながらプリセッション 3PIEを実行したところ，おおよその目安として各層の相対的な
並進移動量が 4ピクセル以上であるとプリセッション 3PIEが有効に機能することが確認された．
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さらに，1方向の試料回転のみでは試料回転させてない方向にアーティファクトが残存してしまう
ため，両方向の回転が必要であることが示された．

(3) 4層構造体を用いた計算機シミュレーションにより，マルチスライス X線タイコグラフィにおいて
再構成すべき未知数が増加することで発生するアーティファクトに対して，プリセッション測定が

有効であることを示した．

(4) 連続体を用いた計算機シミュレーションにより，連続体に対してプリセッションマルチスライス X
線タイコグラフィを適用したとき，各層の構造は部分的に再構成されるが，各層の境界付近の試料

構造が他方の層の再構成像に混在する傾向が見られ，各層の完全な投影像を取得することは困難で

あると示唆された．

(5) SPring-8 BL29XULにて層間距離 10 µm，100 µm，10 µmの 4層構造体のプリセッションタイコ
グラフィ測定を 5つの試料角度で行い，測定データに対してプリセッション 3PIEを実行した．通
常の 3PIE再構成計算では，全ての層に未知数が増加することによるアーティファクトが出現し，
さらに 2，3層目では光軸分解能の不足により試料構造が再構成されなかったが，プリセッション
3PIEではすべての層を鮮明に再構成することに成功した．これはプリセッション測定により試料
情報の冗長性が付加されたこと，光軸分解能の理論値が 16.8 µmから 2.0 µmに向上したことに起
因している．

(6) SPring-8 BL29XULにて化学機械研磨評価用の TEG基盤を 1.4 µm間隔で積層した 2層配線の
プリセッションタイコグラフィ測定を 9つの試料角度で行い，測定データに対してプリセッション
3PIEを実行したところ，各層の配線構造を ∼ 10 nmの面内分解能で再構成することに成功した．
各層の再構成位相像を足し合わせたマージ画像から相対配置が水平，垂直方向に ∼ 30 nm並進移
動していることが確認でき，この変化はフィルター補正逆投影法と ePIEの組み合わせにより算出
したマージ画像からは確認できなかった．

(7) 本章で提案したプリセッションマルチスライス X線タイコグラフィは面内分解能 10 nm，光軸分
解能 1 µm程度であるが，トモグラフィやラミノグラフィに比べ薄片試料を簡易的に 3次元観察す
ることが可能であり，例えば 3次元集積回路の TSV構造をナノメートルオーダーの面内分解能で
簡易的に検査する手法として有用である．
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3次元マルチスライス位相回復計算法の
開発

5.1 緒言

X線タイコグラフィは広い視野と高い空間分解能を両立した 2次元観察法であり，様々な角度で取得し
た投影像を利用した 3次元再構成を行うことで，広い視野と高い空間分解能を両立した 3次元観察が可能
となる．しかしながら，3次元再構成に必要な試料角度数は視野が広くなるほど，また空間分解能が高く
なるほど増加することが知られており，X線タイコグラフィで実現されている観察視野，空間分解能を活
かした 3次元観察を現実的な測定時間内で実現することは現状では困難である．マルチスライスタイコグ
ラフィで再構成される複数層の投影像には試料光軸方向の情報が含まれており，これらを利用した 3次元
再構成を行うことで必要な角度数を低減することが可能になると考えられる．本章では，マルチスライス

位相回復計算と逐次近似法を組み合わせた 3次元再構成計算法を開発し，試料角度数の少ない条件や制限
角度条件において，従来法よりも信頼性の高い 3次元試料像の取得が可能であることを実証した結果につ
いて述べる．

5.2 可視光を利用した 3次元マルチスライスタイコグラフィ

5.2.1 3次元マルチスライスタイコグラフィの先行研究

マルチスライス位相回復計算で得られた複数層の投影像を利用した 3次元再構成法は 2018年に Liら
によって初めて報告された [53]．彼らはマルチスライスタイコグラフィで得られた複数層の投影像の相対
位置を並進移動することで測定角度近傍の投影像を模擬的に算出する “Angle extension”という手法を提
案している．本手法では，単に被写界深度よりも厚い試料の 3次元観察が可能になるということだけでは
なく，マルチスライス位相回復計算で得られた光軸方向の情報を 3次元再構成で有効に利用することで，
少ない角度数でもアーティファクトの少ない 3次元像の再構成が可能であり，可視光を利用した実証実験
に成功している．本節ではこの実証実験の一部を簡単に紹介する．
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5.2.2 マルチスライス位相回復計算による 2次元投影像・3次元再構成像の像質改善

Angle extensionを利用した 3次元再構成に先立ち，マルチスライス位相回復計算によって被写界深度
を超えた厚さの試料を，空間分解能を悪化させることなく観察可能であることを実証している．本実験に

おける入射光の波長は λ ＝ 635 nm，最大散乱角と波長で決定される面内分解能は dx ＝ 1.47 µm なの
で，被写界深度は 26.9 µmと計算される．試料は直径 90 µmのガラスチューブにビーズを詰めたものを
利用しており，マルチスライス位相回復計算では試料を 18 µm毎の 5層に分割して試料像を再構成した．
3次元再構成には，2◦ 毎に取得した計 90の投影像を利用している．
図 5.1(a) に試料角度 2◦ で取得した回折強度パターンに対し，試料全体に投影近似を適用している

rPIE [106] を実行して再構成した投影位相像を示す．特にビーズが凝集している箇所では，多重散乱の
影響が顕著に現れ，像質の劣化が見られる．図 5.2(b)，(c)，(d) は様々な角度で再構成した位相像に対
し，補正フィルター逆投影法を利用して再構成した 3次元位相像の断面図を示す．各角度で rPIEを用い
た再構成された投影像にアーティファクトが含まれているため，3次元再構成でも像質の悪い試料像が再
構成されている．一方，図 5.2(a)は試料角度 2◦ の回折強度パターンに対しマルチスライス位相回復計算

3PIEを実行して 5層の位相像を再構成し，それらを足し合わせた投影像を示している．なお，3PIEに
おける初期試料関数には，図 5.1に示す 3次元試料像を 5分割した各層の投影像を入力した．さらに，図
5.2(e)は様々な角度においてマルチスライス位相回復計算で 5層の位相像を再構成しそれらの投影像を算
出した後，フィルター補正逆投影法を利用して再構成した 3次元像である．試料中での回折波の広がりや
多重散乱を考慮できているために像質が改善されており，ビーズの空孔なども鮮明に観察することに成功

している．

5.2.3 Angle extensionによる 3次元再構成像の像質改善

マルチスライス位相回復計算では，試料を複数に分割したそれぞれの層の投影像が再構成されるが，図

5.3(a)に示すようにこれらの投影像を並進移動させることで近傍の角度の投影像を模擬的に算出すること
が可能であり，この手法は Angle extensionと名付けられている．層間の距離を T，傾斜角度を β とした

とき，相対的な並進移動量 dは以下の式で表される．

d = T tan β (5.1)

しかしながら，実際は有限の厚みを持つ層を投影した像を利用するため，どこまでこの近似を適用できる

かは，各層の厚さ T と傾斜角度 β に依存する．例えば，傾斜角度 β を固定した場合には，T をできるだ

け細かく分割することでより正しい近似として機能し，各層の厚さ T を固定した場合には，β が小さいほ

どより正しい近似として機能する．図 5.3(c)ではマルチスライス位相回復で再構成した 5層の投影像に
対し，傾斜角度 β ＝-2◦, -8◦, -14◦ として投影像を模擬的に算出した投影像と実測した投影像を比較して

いる．ここで，T はマルチスライス位相回復計算で利用した 18 µmを利用しており，並進移動は中心の
層，つまり上流から 3層目を基準にしている．図からもわかるように β が大きくなるにつれて実測投影

像との差分が顕著に現れている．

さらに論文中では，模擬的な投影像を利用した 3次元再構成も行われている．図 5.4(a)，(b)，(c)はそ
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図 5.1 投影近似を利用したタイコグラフィ位相回復計算で取得した投影像から再構成した 3 次元位
相像．試料は直径 90 µm のガラスチューブにビーズを詰めたものを利用している．(a) 試料角度 2◦

における投影位相像．(b)3次元位相像の y − z 中央の断面像．(c)(b)中で示した赤線部の x− z 断面

像．(d)緑線部の x− z 断面像．この図は Sci. Rep. 8, 2049 (2018) [53]からの転載である．

れぞれ (a)10◦，(b)18◦，(c)30◦ 毎に再構成したマルチスライス再構成像に対し，Angle extensionを利用
して 90枚の投影像を算出し，フィルター補正逆投影法により 3次元再構成している．なお，それぞれの
角度に対して (a) β ＝ ±4◦，(b)β ＝ ±8◦，(c) β ＝ ±14◦ まで 2◦ 毎に模擬的な投影像を算出している．

Angle extensionを利用していない場合では，角度数が小さくなるにつれ像質が悪化しているが，Angle
extensionを利用することで像質の劣化を防ぐことに成功している．図 5.4(d)は，マルチスライス位相回
復計算が比較的うまくいっている 6角度を選択し，Angle extensionで 90角度分の投影像を算出し 3次
元再構成した試料像を示す．図 5.4(c)に比べアーティファクトの発生を抑制できており，図 5.4(a)に近
い像質を得ることができている．本実験条件における Crowther limitは πD/dx ≈ 192であるが，1/32
程度の角度数で 3次元試料像を再構成することに成功しており，マルチスライス位相回復計算で得られた
光軸情報を Angle extensionを用いて有効利用することで，3次元再構成に必要な角度数の低減が可能で
あることが実証された．
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図 5.2 マルチスライスタイコグラフィ位相回復計算で取得した投影像から再構成した 3次元位相像．
(a)試料角度 2◦ における投影位相像．3PIEで再構成した 5層の積算を表示している．(b)3次元位相
像の y− z 中央の断面像．(c)(b)中で示した赤線部の x− z 断面像．(d)緑線部の x− z 断面像．(e)3
次元像．この図は Sci. Rep. 8, 2049 (2018) [53]からの転載である．

5.2.4 プリセッション 3PIE の近似条件を利用した X 線領域における Angle extension
の適用可能性の検討

Li らの論文では，近似の適用可能な角度と空間分解能の関係は特に記述はされてはいないが，Angle
extensionで行っている操作はプリセッションマルチスライス位相回復計算と同様であるため，式 (4.5)，
(4.6)を利用することで適用可能な角度 β を見積もることが可能である．式 (4.5)，(4.6)を 5.2.3項の表
現に代替すると

dx ≥ |a cosβ + T sin β − a| (5.2)
dz ≥ |a sin β + T cosβ − T | (5.3)

と表現される．これらの式に論文中で示される値から算出される dx=1.6 µm, dz=7.7 µm, a=100 µm,
T=18 µmを代入すると，上式を満たす最大の角度 |βmax|=3.3◦ となる．図 5.2では確かに β ＝-8◦, -14◦

では模擬的に算出した投影像と実測投影像に差分が生じているので，式 (5.2)，(5.3)を利用した評価はあ
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図 5.3 Angle extension による近傍角度の投影像の算出．(a)Angle extension の概要図．離散的に
配置された厚さの無視できる複数の層を角度 β 方向から観察することで得られる投影像は各層の相対

位置 d を調整することで算出可能である．(b) マルチスライス位相回復計算では光軸に垂直な断面の
2 次元投影像が再構成される．ある角度に隣接した角度における投影像はマルチスライス再構成像を
斜め方向から見た像と考えることができるが，実際は試料に厚みがあるため，完全に同じ投影像を算

出することはできない．(c)θ=16◦ のマルチスライス再構成像から Angle extension により算出した
θ=14◦，8◦，2◦ の投影位相像，実測データからマルチスライス位相回復計算で算出した投影位相像と

それらの差分．この図は Sci. Rep. 8, 2049 (2018) [53]からの転載である．

る程度の信頼性を有していると考えられる．

次に，X 線領域において，我々の測定光学系を元に Angle extension がどこまで適用可能か見積もっ
た．X線エネルギー 6.5 keV, カメラ長 2.178 m, 検出器のピクセルサイズ 75 µm, 回折強度パターンのピ
クセル数 1129に設定すると，dx=10.0 nm, dz=1.05 µm, a=5.34 µmとなり，式 2.18の Tsaiらの被写
界深度の式 T = 5.2d2

x/λ から T=2.63 µm となる．これらの値と式 (5.2)，(5.3) から Angle extension
が適用可能な最大角度 βmax を算出したところ βmax=0.1◦ となり，角度数の低減は見込めないと推測さ

れる． この違いは X線領域における最大散乱角が可視光に比べ格段に小さいことに起因している．X線
領域ではエバルト球をほぼ平面とみなせる領域のみを測定しており，面内分解能に比べ光軸分解能が非常

大きくなる．その結果，dx に対し T が大きくなるので，式 (5.2)を満たす β が小さくなってしまう．つ

まり，可視光領域では比較的大きな β まで Angle extensionの適用可能であるが，X線領域ではこの近
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図 5.4 少数の測定角度における 3次元再構成位相像の断面像．それぞれ (a)18，(b)10，(c-d)6角度
のマルチスライス再構成位相像から Angle extension により 90 角度分の投影像を算出し再構成した
3 次元位相像断面像と Angle extension を用いなかった場合の 3 次元位相像断面像．(d) ではマルチ
スライス再構成像が比較的きれいな 6角度に対して Angle extensionを適用している．この図は Sci.
Rep. 8, 2049 (2018) [53]からの転載である．

似を適用することが困難であり，この近似を利用しない新たな 3次元再構成計算法の開発が必要であると
結論付けられる．

5.3 マルチスライス法を利用した逐次的 3次元再構成計算法

5.3.1 マルチスライス位相回復計算と逐次近似法を組み合わせた 3次元位相回復計算法

図 5.5に新たに提案する 3次元マルチスライス位相回復計算法の模式図を示している．本計算法は，逐
次近似法とマルチスライス位相回復計算を同時並行で行うアルゴリズムとなっている．一般的な 3次元再
構成では，光路に沿ったスカラー和で表される投影像を利用して 3次元再構成するが，提案する手法では
マルチスライス位相回復計算で再構成される複数の層を 3次元再構成に利用するため，少ない測定角度数
でも 3次元再構成が可能になると期待される．計 I の角度でタイコグラフィ測定したデータセットを利

用した再構成計算を想定し，すべての角度での試料像の更新を 1回の反復計算とする．このとき，反復計
算 k 回目の i番目のデータセット利用時において N × N の 2次元複素透過関数を光軸方向に N 個並べ
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た 3次元複素関数を O
(k)
i (x, y, z)と表現する．反復計算は以下の (1)-(7)のステップを反復的に実行する

ことで行う．

(1) O(k)
i (x, y, z)に Θ̂を作用させ，O(k)

i,Θ(x, y, z)を算出する．ここで， Θ̂は回転演算子を表す．

O
(k)
i,Θ(x, y, z) = Θ̂O(k)

i (x, y, z) (5.4)

(2) 各層の厚さが被写界深度以下になるような層数で O
(k)
i,Θ(x, y, z)を分割し，分割した l層目の投影像

を S
(k)
i,l (x, y)と表す．図 5.5では，分割層数 L=3としている．

(3) S(k)
i,l (x, y)を初期試料関数としてマルチスライス位相回復計算を行い，各層の投影像を更新し，更
新後の l層目の投影像を S

′(k)
i,l (x, y)と表す．

(4) 更新前，後の各層の試料関数を利用して，3次元の逆投影像を算出する．l 層目に相当するボクセ
ルには，更新前，更新後の l層目の投影像の商を 1/Nl 乗したものを代入する．ここで，Nl は各層

の含まれる光軸方向のボクセルの数に相当する．これは，以下の式で表現される．

M
(k)
i,Θ(x, y, z) =

S
′(k)
i,l (x, y)

S
(k)
i,l (x, y)

1/Nl

z ∈ lth layer (5.5)

(5) 算出した 3次元逆投影像M
(k)
i,Θ(x, y, z)に Θ̂−1 を作用させ，M (k)

i (x, y, z)を算出する．

M
(k)
i (x, y, z) = Θ̂−1M

(k)
i,Θ(x, y, z) (5.6)

(6) 3次元複素関数と逆投影像の積をとり，O(k)
i (x, y, z)を更新する．

O
(k)
i+1(x, y, z) = O

(k)
i (x, y, z) ×M

(k)
i (x, y, z) (5.7)

(7) (1)-(6)のステップを i，k に関して反復的に繰り返しながら，3次元複素関数を再構成する．
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図 5.5 提案する 3 次元マルチスライス位相回復計算法の模式図．本計算法では逐次近似法とマルチ
スライス位相回復計算を交互に繰り返し，3次元試料像を再構成する．マルチスライス位相回復計算で
再構成した複数層の投影像を 3次元再構成に直接利用することで，マルチスライス位相回復計算で得
られる光軸方向の情報を有効利用した 3次元再構成が可能となる．
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5.3.2 提案した計算法による Crowther limitの緩和

この項では提案する計算法が 3次元再構成に必要な角度サンプリング数の低下に繋がる理論的な背景に
ついて考察する．この考察は主に Jacobsenの論文 [107]に基づいている．
図 5.6に示すようにマルチスライス位相回復計算において Na 層に分割した場合を考える．このとき，

Na 層の投影像はボクセル数 Nt ×Na ×Nt，ボクセルサイズ ∆t× ∆a× ∆tの 3次元関数として捉える
ことができ，フーリエ空間における θ 方向に垂直な方向の最大空間周波数は qa = 1/2∆aとなる．この 3
次元関数を 3次元フーリエ変換したとき，θ 方向に垂直な方向のボクセル数を N ′

a とすると，2qa を ∆qt

でサンプリングすると考えればよいので

N ′
a = 2qa

∆qt
= 2/2∆a

1/Nt∆t
= Na (5.8)

となる．つまり，図 5.6の中央に示されるように Na 層の投影像からなる 3次元関数のフーリエ変換は，
ボクセル数 Nt ×Na ×Nt の直方体領域の 3次元複素振幅で表現される．この際，必要なサンプリング角
度数 Nθ,a は 1枚の投影像の場合と同様に考えられ，円周 πqt の半円を Na∆qt 毎にサンプリングしてい

けば良い．つまり，

Nθ,a = πqt

Na∆qt
= 1
Na

Nθ (5.9)

と表され，仮にマルチスライス位相回復計算で分割した Na 層を完全に再構成することが可能であれば，

Crowther limit/(分割層数)の角度数で完全な 3次元試料像の再構成が可能になる．また，測定可能なサ
ンプリング角度が測定光学系や試料の構造上制限がある場合でも，1方向の測定で得られるフーリエ空間
上での情報量が増加していることにより，“Missing wedge”と呼ばれる欠損領域の一部分を埋めることが
でき，アーティファクトの抑制に繋がると期待される．実際は分割した Na 層をマルチスライス位相回復

計算で完全に再構成することは困難で，図 5.6中央の直方体はエバルト球で切り取った両面凹レンズ状に
なると考えられるため，Crowther limit/(分割層数)まで角度数を低減することは難しい．本計算法をよ
り効果的に機能させるためには，各角度でのマルチスライス位相回復計算で分割する層間隔をより細か

く，また像質良く再構成することが重要になる．これまで 1方向の測定のマルチスライス X線タイコグ
ラフィにおいて光軸分解能の向上に着眼した研究は，焦点深度数 µmの多層膜ラウエレンズを利用し 10
µmの光軸分解能を実現した研究 [19]と，試料前方に構造体を配置し多数の波数ベクトルを含む入射波動
場を形成することを提案した論文中で可能性について触れられている [108]程度であり，今後更なる研究
が必要である

5.4 計算機シミュレーションによる提案した計算法の性能評価

5.4.1 モデル投影像を利用した 3次元再構成

マルチスライス位相回復計算と逐次近似法を組み合わせた 3次元再構成に先立ち，各層の投影像として
モデル画像を利用した 3次元再構成の計算機シミュレーションを行った．
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図 5.6 マルチスライス 3 次元位相回復計算法による Crowther limit の緩和．試料を Na=4 層に分
割したとき，これらのフーリエ変換は青で示される直方体領域の 3次元複素振幅に対応している．こ
れにより円柱領域を隙間なく埋めるための角度数を式 (2.87)で示した Crowther limitから 1/Na に

低減することが可能である．

オリジナル 3次元試料として図 5.7(a)に示すようなマンドリル画像の一部分を円筒状に並べたものを
利用した．モデル画像のピクセルサイズは 5 nm，円柱直径のピクセル数は 640なので円柱の厚さは 3.2
µmとなる．理論上の空間分解能は d=10 nmとなるので，Crowther limitを計算すると πD/d ∼ 1005
となる．図 5.7(b)，(c)，(d)，(e)にフィルター補正逆投影法による 3次元再構成で利用する角度数を 75,
150, 300, 600 と変化させたときの円柱中心の再構成断面像を示している．利用した角度数が Crowther
limitから離れるにつれ像質が悪化していることが明らかであり，特に角度数が 75, 150の場合には角度
数が不足していることによるアーティファクトが顕著に現れている．図 5.8はモデル画像と断面像に対し
式 (4.8)を用いて計算した FRC [100]を示している．FRCからも角度数の減少に伴い，像質が悪化して
いることが確認された．

次に，提案する計算法による 3次元再構成を行った．利用角度数を 75に固定し，分割層数を 1，2，4，
8層と変化させた 3次元再構成像の中央断面像を図 5.9(b)，(c)，(d)，(e)に示す．ここでも，各層の投
影像にはオリジナル画像を元に算出した画像を利用している．図 5.9(b)では反復的に 3次元像を再構成
することでアーティファクトが平均化されるため，図 5.7(b)と比較してアーティファクトが目立たなく
なっている．また，分割層数を増加させることで像質の改善が見られ，FRC上でもこの傾向は見られて
いる．さらに，1, 2, 4, 8層それぞれの FRCが 75, 150, 300, 600角度利用したときの FRCと非常に似
通っていることが確認される．つまり，提案した計算法では (分割層数) × (試料角度数)の角度数で再構
成した 3 次元像と同等の像質を得られており，3 次元再構成に利用する角度数が不足している条件下で
も，分割層数を増加させることにより像質が改善されることが示された．実際のマルチスライス位相回復

計算では，分割可能な層の数は被写界深度によって一つに定まるものではあるが，この結果は提案する計

算法が試料を光軸方向に分割した各層の投影像を効果的に利用できていることを裏付けるものである．
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図 5.7 フィルター補正逆投影法，モデル投影像を利用した 3次元再構成像の中央断面像．(a)オリジ
ナル画像．(b-e)利用する角度数を 75，150，300，600と変化させながら再構成した 3次元像の中央
断面像．(b)角度数 75．(c)150．(d)300．(e)600．
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図 5.8 フィルター補正逆投影法，モデル投影像を利用した 3次元再構成像断面像の FRC．
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図 5.9 提案するマルチスライス逐次近似再構成法，モデル投影像を利用した 3次元再構成の中央断面
像．(a)オリジナル画像．(b-e)分割する層数を 1，2，4，8層と変化させながら再構成した 3次元像
の中央断面像．(b)1層．(c)2層．(d)4層．(e)8層．
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図 5.10 提案するマルチスライス逐次近似再構成法，モデル投影像を利用した 3次元再構成断面像の FRC．
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5.4.2 測定角度数が不足した条件における 3次元再構成

提案する 3次元マルチスライス位相回復計算法の性能評価のため，Crowther limitよりも角度数が少
ない条件で計算機シミュレーションを行った．図 5.15(a)にモデル試料の外観図を示している．直径 3.2
µm，質量密度 0.930 g/cm3 の円柱状のスチレン・ブタジエンゴムに質量密度 ρ=19.32 g/cm3 の金ナノ粒

子が埋め込まれており，金ナノ粒子の体積パーセントは 1.4 %である．また，粒子直径は平均値 25 nm，
分散 0.2のガウス状の分布をとっている．タイコグラフィシミュレーション条件は SPring-8での実験を
模しており，表 5.1にまとめている．なお，ビームストップ，フォトンショットノイズは考慮していない．
本シミュレーション条件において，最大散乱角と入射 X線の波長で決定される空間分解能は，d=10 nm
となるので，Crowther limitは πD/d ∼ 1005と算出される．また，被写界深度は Tsaiらの基準を利用
すると 2.73 µmと算出される．Crowther limitよりも小さな角度サンプリング条件でシミュレーション
を行うために，-90◦ ∼ 90◦ を 1.2◦ 間隔，合計 150の試料角度でタイコグラフィ回折強度パターンセット
を計算し，それらを利用した再構成計算を行った．回折強度パターンの算出では，それぞれの角度に回転

させた 3次元モデル試料を各層の厚さが被写界深度よりも小さい 1.6 µmになるよう分割した 2層構造体
を利用した．

3 次元再構成に先立ち，各試料角度において 3PIE 再構成計算を行った．図 5.11 に角度 0◦ の回折強

度パターンに 3PIE を実行し再構成した 1，2層目の試料位相像を示している．なお，3PIE では層数を
2，層間距離を 1.6 µmで固定して，反復計算を 3000回行った．どちらの層においても，靄のようなアー
ティファクトが僅かに含まれてはいるが，ほぼオリジナル画像に等しい位相像が再構成されている．図

5.12に各層の再構成位相像とオリジナル画像の FRCを示しているが，この結果からも正しい試料像が再
構成できていることが確認できる．

図 5.13に角度 0◦ における ePIE，3PIEにより算出した投影位相像を示している．3PIEの投影像は図
5.11の (c)，(d)を足し合わせることで算出した．また，ePIE再構成像は反復計算を 3000回行ったもの
である．ePIEでは金粒子の構造がぼけているのに対し，3PIEでは鮮明な構造を再構成することに成功
している．この違いは図 5.13 で示したオリジナル画像，再構成投影像間の FRC で顕著に表れている．
ePIEの FRC値は 40 µm−1 付近で急激な落ち込みが見られるが，3PIEでは全ての空間周波数領域で高

表 5.1 測定角度数が不足した条件における X線タイコグラフィ測定条件

X線エネルギー (keV) 　　 6.5
ステップ点数 　　 11 × 11
ステップ幅 (nm) 　　 300
集光ビームサイズ (nm2) 　　 ∼ 500 × 500
回折強度パターンピクセル数 　　 423 × 423
検出器ピクセルサイズ (µm2) 　　 200 × 200
カメラ長 (m) 　　 2.219
再構成像ピクセルサイズ (nm) 　　 5
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図 5.11 円柱状試料の 0◦ における 3PIE再構成位相像．(a)，(b)各層のオリジナル位相像．(a)1層
目．(b)2層目．(c)，(d)3PIE再構成位相像．(c)1層目．(d)2層目．

い FRC値を示しており，理論分解能を実現することができている．このように 3PIE再構成計算を利用
することで被写界深度を超えた試料厚さであっても，空間分解能を損なうことなく試料投影像を再構成可

能であることが確認された．

次に 3次元試料像の再構成を行い，提案する計算法の有用性を評価した．3次元再構成計算は次に示す
4つの方法で行っている．1，2つ目の方法では，初めにすべての試料角度で，層数を 2，層間距離を 1.6
µmに固定した 3PIEを反復回数 500回ずつ行った．そして，再構成された 2層の複素透過関数の積をと
ることで投影像を算出し，これらに対しフィルター補正逆投影法，もしくは加算型 ARTを実行すること
で 3次元試料像を取得した．ここで，加算型 ARTの反復計算回数は 5回とした．3つ目の方法では，提
案した計算法を利用して 3次元複素透過関数を直接再構成した．ただし，位相回復計算では ePIEを利用
している．各角度での位相回復計算の反復回数は 100 回としている．全ての角度での回折強度パターン
セットを利用した位相回復計算が終了した時点を 1ループとし，計 5ループとなるよう反復計算した．そ
れぞれのループでは，選択する角度の順序がランダムになるようにしている．4つ目の方法でも提案する
計算法を利用しているが，位相回復計算に 3PIEを利用している．3PIEでは，層数を 2，層間距離を 1.6
µmに固定して，100回行った．全体の反復計算は上で述べたような 5回のループの内，ePIEで 2回計
算した後，3PIEで 3回計算した．なお，4つ全ての計算法で入射波動場は既知として固定して計算して
いる．

図 5.15(c), (d), (e)，(f) に上述したそれぞれの方法で再構成した 3 次元位相像の図 5.15(a) の赤線で
囲まれている中央断面像を示している．図 5.15(c) では均一であるはずのスチレン・ブタジエンゴムの
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図 5.12 円柱状試料の 0◦ における 3PIE再構成位相像の FRC．

領域に線状のアーティファクトが多数見られる．フィルター補正逆投影法を利用した 3 次元再構成で
は，Crowther limitに満たない試料角度数での再構成において特に線状のアーティファクトが出やすい
とされており [109]，本再構成像でもこの傾向が見られる．さらに，赤矢印で示される金ナノ粒子の形状
は本来，球形であるはずだが，歪んで再構成されている．一方，逐次近似的に 3 次元再構成している図
5.15(d), (e)，(f)では，アーティファクトが平均化されることにより，ゴムの領域は比較的一様な値を示
している．しかしながら，金ナノ粒子の構造は図 5.15(c)では僅かに歪んだ形状が，図 5.15(d)ではぼけ
た形状が再構成されている．これらはそれぞれ試料角度数が不足していること，被写界深度を超える試料

厚さの再構成計算を行っているために 2次元投影像の空間分解能が悪化していることが原因である．これ
らの再構成像に比べ，図 5.15(e)では金ナノ粒子の構造が鮮明に再構成されており，位相シフト量もオリ
ジナル画像に近いものが得ることができていた．図 5.16に図 5.15(b)のオリジナル画像と (c)，(d)，(e)，
(f)の再構成位相像をそれぞれ利用して算出した FRCを示す．提案した計算法である逐次近似法と 3PIE
の組み合わせでは，全ての空間周波数領域で 0.5以上の値を示しており，ほぼ正しく再構成計算ができて
いると結論付けられる．一方，その他の再構成法では，20 µm−1 辺りを境に FRC の落ち込みが見られ
た．これらは，角度数の不足によるアーティファクトや被写界深度を超える厚さの試料を再構成したこと

により，空間分解能が悪化していることを示している．以上のように，Crowther limitの 1/6以下の角
度サンプリング数であっても，提案した計算法により 3次元再構成が可能であることが実証された．
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図 5.13 円柱状試料の 0◦ における ePIE，3PIE 再構成計算による投影位相像．(a) オリジナル位相
像．(b)ePIE．(c)3PIE．図 5.11(c)，(d)を足し合わせることで算出した．
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図 5.14 円柱状試料の 0◦ における ePIE，3PIE再構成計算による投影位相像の FRC．
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図 5.15 測定角度数が不足した条件における 3 次元再構成位相像．(a) 計算機シミュレーションに利
用した試料の 3次元モデル．Crowther limitよりも小さな測定角度数でシミュレーションを行うため
に，-90◦ ∼ 90◦ を 1.2◦ 間隔，合計 150の試料角度でタイコグラフィ回折強度パターンを算出し，再構
成計算を行った．(b-f)(a)の赤四角で囲われた領域に相当する x−z断面位相像．(b)オリジナル画像．
(c)フィルター補正逆投影法と 3PIEを利用 (FBP+3PIE)．(d)加算型 ARTと 3PIE(ART+3PIE)．
(e)提案アルゴリズムと ePIE(IR+ePIE)．(f)提案アルゴリズムと 3PIE(IR+3PIE)．
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図 5.16 測定角度数が不足した条件における 3次元位相像の回転軸垂直方向中央断面像の FRC

5.4.3 制限角度条件における 3次元再構成

制限角度下でも提案する計算法に優位性があるか調査するため計算機シミュレーションを行った．シ

ミュレーション条件は，モデル試料，測定角度を除き，5.4.2項と同様のものを利用している．モデル試
料には外形が立方体，内部構造は 5.4.2項と同様のものを利用した．サンプリング角度数は，φ，ω の両
方向に −5◦ ∼ 5◦ の間を 1◦ 間隔で回転させた計 121とした．ここで，φ，ω はそれぞれ x，y 軸からの回

転角度を表し，両軸回転では我々の測定光学系を想定したオイラー角による回転行列演算子を利用した．

制限角度条件下のコンピューター断層撮影法における光軸方向の空間分解能は以下の式で表される [110]．

dz = dx,y

√
α+ sinα cosα
α− sinα cosα

(5.10)

ここで，dz は光軸分解能，dx,y は面内分解能，αは最大傾斜角度を表し，本シミュレーション条件では

dz=200 nmと算出される．図 5.17は各再構成法で得られた 3次元試料位相像を 200 nm厚毎に積算し
て 16つの投影像を算出し，そのうちの 1，9層目を表示している．図 5.17(b)，(c)，(d)では，欠損領域
によりスチレン・ブタジエンゴムの領域にアーティファクトが顕著に現れている．また，金ナノ粒子は図

5.17(b)では垂直方向に歪んだ構造が，(c)，(d)では粒子の周りに円環状のアーティファクトが見られる．
一方，提案した計算法では図 5.17(d)に示すように，マルチスライス位相回復計算で得られた光軸方向の
情報が欠損領域の一部を埋めることで，オリジナル画像に近い試料像が再構成されている．像質の改善は

図 5.18に示す FRCからも確認できる．提案した計算法では，0 µm−1 付近を除く全領域で 1に近い値を
示している．0 µm−1 付近の値の落ち込みは，図 5.17(d)上の低空間周波数成分のアーティファクトと対
応しており，欠損領域を完全に埋めることができていないために生じている．以上のように，マルチスラ

イス位相回復で再構成した複数層を投影することなく 3次元再構成に有効利用することで，試料厚さによ
る面内分解能の低下を防ぐだけではなく，未測定領域のデータの補完が可能であることが示された．
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図 5.17 制限角度条件における 3 次元再構成位相像．サンプリング角度数は，φ，ω の両方向に
−5◦ ∼ 5◦ の間を 1◦ 間隔で回転させた計 121とした．各再構成法で得られた 3次元試料位相像を 200
nm厚毎に積算して 16つの投影像を算出し，そのうちの 1，9層目を表示している．(a)オリジナル画像．
(b)フィルター補正逆投影法と 3PIEを利用 (FBP+3PIE)．(c)加算型 ARTと 3PIE(ART+3PIE)．
(d)提案アルゴリズムと ePIE(IR+ePIE)．(e)提案アルゴリズムと 3PIE(IR+3PIE)．
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図 5.18 制限角度サンプリング条件における 3次元位相像の光軸垂直断面像の FRC

5.5 3次元マルチスライス位相回復計算法を利用した Intel社製 CPUの
3次元観察

5.5.1 タイコグラフィ測定

提案した計算法の有用性を実験的に実証するために，SPring-8 BL29XUL にて Intel 社製 CPU のタ
イコグラフィ測定を行い，提案した計算法による 3次元再構成計算を行った．図 5.19に測定模式図と試
料の表面，裏面のデジタル写真を示している．6.5 keVの X線を K–Bミラーにより 500 × 500 nm2 に

集光し，幅 300 nmの格子状 11 × 11点に照射して回折強度パターンを取得した．測定試料には 14 nm
のデザインルールで作製された Intel 社製 CPU を利用した．表面に照射位置決め用の四角穴を FIB に
より加工，また写真で示されているように裏面の一部を厚さ 30 µm程度となるようドライエッチングに
より薄片化加工している．試料からの回折波はピクセルアレイ検出器 (Dectris社製 EIGER 1M)で測定
した．明視野領域を欠損なく測定する，また回折強度パターンの実行的なダイナミックレンジを増加さ

せるために，検出器の前方 830 mmに大きさ 800 × 800 µm2，厚さ 88 µmの Siアテネーターを配置し
た [103]．さらに，高い散乱角の回折強度を高い S/N 比で測定するため，また検出器上の一部に存在す
る測定モジュール間の欠損領域を補完するために，2つ検出器位置で測定を行い，解析で利用する際には
それらを繋ぎ合わせた回折強度パターンを作成し計算に利用した．タイコグラフィ測定は，(φ, ω)=(0◦,
0◦), (1◦, 0◦), (2◦, 0◦), (3◦, 0◦), (4◦, 0◦), (5◦, 0◦), (-1◦, 0◦), (-2◦, 0◦), (-3◦, 0◦), (-4◦, 0◦), (-5◦, 0◦),
(0◦, 1◦), (0◦, 2◦), (0◦, 3◦), (0◦, 4◦), (0◦, 5◦), (0◦, -1◦), (0◦, -2◦), (0◦, -3◦), (0◦, -4◦), (0◦, -5◦)の計 21
の試料角度で行った．フルローテーションでの測定時の同様に考えると Crowther limitは φ，ω 方向そ

れぞれ 56，計 112と算出され，本実験は制限角度かつ測定角度が不足した条件となる．本実験条件にお
ける dx,y，dz，被写界深度はそれぞれ 12 nm，238nm，3.92 µmと算出された．以上のタイコグラフィ
測定条件は表 5.2にまとめている．
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図 5.19 Intel 社製 CPU のタイコグラフィ測定実験模式図．6.5 keV の X 線を K–B ミラーにより
500 × 500 nm2 に集光し，幅 300 nm の格子状 11 × 11 に照射して回折強度パターンを取得した．
試料にはデザインルール 14 nmの Intel社製 CPUを利用し，試料準備として X線が十分に透過する
ように裏面をドライエッチングにより薄片化している．回折強度パターンの測定は，1つの照射点に対
し 2 回測定し，2 枚の回折強度パターンをスティッチングすることで検出器のモジュール間に存在す
る未測定領域を補完している．また，検出器の前方に厚さ 800 µm，大きさ 800 × 800 µm2 の Siア
テネーターを配置することで，実効的なダイナミックレンジを増加させている．測定は回転ステージ，

シーベルステージを用いて (φ, ω)=(0◦, 0◦), (1◦, 0◦), (2◦, 0◦), (3◦, 0◦), (4◦, 0◦), (5◦, 0◦), (-1◦,
0◦), (-2◦, 0◦), (-3◦, 0◦), (-4◦, 0◦), (-5◦, 0◦), (0◦, 1◦), (0◦, 2◦), (0◦, 3◦), (0◦, 4◦), (0◦, 5◦), (0◦,
-1◦), (0◦, -2◦), (0◦, -3◦), (0◦, -4◦), (0◦, -5◦)の計 21の試料角度で行った．
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表 5.2 Intel社製 CPUの X線タイコグラフィ測定条件

X線エネルギー (keV) 　　 6.5
ステップ点数 　　 9 × 9
ステップ幅 (nm) 　　 300
集光ビームサイズ (nm2) 　　 ∼ 500× 500
露光時間 (s) 　　 20
回折強度パターンピクセル数 　　 941
検出器ピクセルサイズ (µm) 　　 75
カメラ長 (m) 　　 2.219
再構成像ピクセルサイズ (nm) 　　 6

5.5.2 2次元再構成位相像

3次元再構成に先立ち，(φ, ω)=(0◦, 0◦)において 2次元試料像の再構成計算を行った．初めに層間距
離を決定するために，試料の層数を 2層に固定，層間距離を変化させながら試料像を 3PIE再構成し，そ
の像質から適切な層間距離を決定した．図 5.20に層間距離を 2 µm，6 µm，10 µm，50 µmにした際の
2層の再構成位相像を利用して算出した投影像を示している．層間距離に対応して像質が変化する様子を
確認でき，適切な層間距離は 6 µmと決定した．この結果から試料厚さは 12 µmと決定し，3PIEの計算
においては各層の厚さが被写界深度 3.92 µmよりも小さくなるように分割層数を 4層に設定した．
図 5.21に (φ, ω)=(0◦, 0◦)において ePIE, 3PIEにより再構成した位相投影像を示している．ePIEの
照射関数のモード数は 2とし，初期関数にはフレネル回折で算出される K–Bミラーの理想的な集光波動
場を第 1 モードに (付録 A を参照)，第 1 モードの振幅を 0.01 倍，位相をランダムとした波動場を第 2
モードとして入力した．初期試料関数には均一な値を入力し，反復回数が 300 回となるまで計算を続け
た．3PIEでは，ePIEによる反復計算を 100回行い再構成した照射波動場と複素透過関数を 1/4乗した
ものをそれぞれ初期照射関数，初期試料関数とし，200回の反復計算を行った．図 5.21の再構成位相像
の拡大図からもわかるよう，ePIEによる再構成像では配線の端部がぼけて見えるのに対し，3PIEでは端
部が鮮明に再構成されている．図 5.21(a)，(b)の各再構成位相像上の赤線部のラインプロファイルを図
5.21(c)に示している．3PIEのラインプロファイルは ePIEのものに比べ急峻なプロファイルが得られて
いる．また，ラインプロファイルを微分し，ガウス関数でフィッティングした際の FWHMから空間分解
能を算出したところ，12.4 ± 1.2 nmと算出され，ePIEの 13.9 ± 2.5 nmよりも高い空間分解能が実現
されていることが確認された．



5.5 3次元マルチスライス位相回復計算法を利用した Intel社製 CPUの 3次元観察 119

-4.23 0.0Phase (rad)

(a) (b) (c) (d)

図 5.20 Intel社製 CPUの 3PIE再構成計算を層間距離を 2 µm，6 µm，10 µm，50 µmを変化さ
せて行い，再構成された位相像の投影像から適正な層間距離を決定した．(a) 層間距離 2 µm．(b)6
µm．(c)10 µm．(d)50 µm．
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図 5.21 Intel社製 CPUの ePIE，3PIEによる再構成投影位相像．3PIEは層数を 4，層間距離を 2
µm として再構成した位相像の足し合わせを表示している．(a)ePIE．(b)3PIE．(c)(a)，(b) の赤線
部のラインプロファイル．
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5.5.3 3次元再構成位相像

5.3.1項で紹介した 3次元位相回復計算法を利用した 3次元再構成計算を行った．角度間での測定領域
のズレを補正するために，3PIEで算出された 2次元投影像をもとに相対的なズレ量を算出し，3次元位
相回復計算へ入力した．さらに，この照射位置ズレの情報を保持するため，また測定中における入射 X線
波動場の変化を考慮するために，それぞれの試料角度での位相回復計算では照射関数を共有せず，3PIE
で得られた照射関数を初期関数としてそれぞれ入力した．1回のループにおいて，それぞれの試料角度で
の位相回復計算での反復回数を 100回とし，合計で 3ループさせた．なお，1ループ目では ePIE，2, 3
ループ目では 3PIEの層数をそれぞれ 2, 4層として計算した．3次元複素透過関数を再構成した後，5.4.3
節の計算シミュレーションと同様に，厚さ 240 nmの 31層に分割した．図 5.22に 31層の再構成位相像
を示す．光軸方向の構造が鮮明に再構成されており，例えば 21層目のようなビア構造や 25層目のよう
に 25 nmの配線構造を確認することができており，実験データに対しても提案する計算法が有効に機能
することを実証した．以上のように，本手法は 10 nm程度の高い面内分解能と数 100 nmの光軸分解能
を簡易的な試料準備と測定で実現できる 3次元観察法であり，今後様々な応用展開が期待される．
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図 5.22 提案した 3次元位相回復計算法による Intel社製 CPUの 3次元再構成位相像．等方的なボ
クセルサイズの 3次元像を再構成した後，厚さ 240 nm毎に積算した 31層を表示している．
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5.6 結言

本章では，3次元再構成に必要な試料角度数の低減を目的として，マルチスライス位相回復計算で得ら
れた各層の投影像を有効に利用した 3 次元マルチスライス位相回復計算法を提案した．また，計算機シ
ミュレーションによる本手法の性能評価を行い，Intel社製 CPUの観察を通して本手法の有用性を実証
した．以下にその内容をまとめる．

(1) マルチスライス位相回復計算で得られた光軸垂直方向の複数の断面像を利用した 3次元再構成法と
して Angle extensionと呼ばれる手法を紹介した．また，プリセッション 3PIEの適用可能条件か
ら Angel extensionが X線領域では適用が難しいことが示された．

(2) マルチスライス位相回復計算で取得した複数層の投影像を有効に利用した 3次元再構成法として，
逐次近似法とマルチスライス位相回復計算を同時並行で行う 3次元位相回復計算法を提案した．ま
た，モデル投影像を利用した計算機シミュレーションにより，Crowther limitを満たさない測定角
度数での 3次元再構成でも，(分割層数) × (測定角度数)の角度数を利用した従来法の像質に近い
3次元像の再構成が可能であることが示された．

(3) スチレン・ブタジエンゴム，Auナノ粒子からなる円柱状試料を用いた計算機シミュレーションに
より，測定角度が不足した条件において提案した計算法の性能評価を行った．従来法では測定角度

数が不足することにより，本来均一であるべきゴムの領域にアーティファクトが発生し，Au粒子
の球形構造が歪んで再構成されていたが，提案した計算法では信頼性の高い 3次元像を再構成する
ことに成功した．再構成 3次元像の回転軸垂直面の中央断面像を FRCを用いて定量的な評価した
ところ，提案手法では全ての空間周波数領域で 0.5以上の高い値を示していた．

(4) スチレン・ブタジエンゴム，Au ナノ粒子からなる直方体状試料を用いた計算機シミュレーショ
ンにより，測定角度が制限された条件において提案した計算法の性能評価を行った．従来法では

Missing wedgeの存在により，本来均一であるべきゴムの領域や Au粒子の球形構造の周りに多数
のアーティファクトが発生していたが，提案した計算法では信頼性の高い 3次元像を再構成するこ
とに成功した．再構成 3次元像を光軸分解能に分割した各層を FRCを用いて定量的な評価したと
ころ，提案手法では全ての 0 µm−1 を除く全ての空間周波数領域で 1に近い値をとっており，未測
定領域のデータ補完に対して有用であることが示された．

(5) SPring-8にて Intel社製 CPUのタイコグラフィ測定を測定角度が不足している，かつ測定角度が
制限された条件で行い，提案した計算法を利用した 3次元位相回復計算を実行したところ，面内方
向 12 nm，光軸方向 240 nmのボクセルサイズで 3次元再構成することに成功し，被写界深度を
超えた厚さの試料の高分解能 3次元観察が可能であることを実証した．
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結論

X線タイコグラフィは，コヒーレントな X線を光軸垂直方向に走査した試料に照射して複数の回折強
度パターンを測定し，計算機による位相回復計算を実行することで試料像を取得するイメージング法であ

る．現在，放射光施設で幅広く利用されている走査型・結像型 X線顕微鏡の空間分解能は，主に光学素子
の作製精度に依存しているが，本手法は計算機が理想的な光学素子として機能することで，現存する X線
イメージングの中で最高水準の空間分解能が実現されている．また，試料の走査範囲を広げることで，比

較的広い観察視野を確保することができる．X線タイコグラフィはコンピューター断層撮影法と組み合わ
せることで 3次元観察法へ拡張することが可能であるが，今後，他のイメージング法では実現の難しい広
視野・高空間分解能・非破壊 3次元イメージング法へ発展するためには，(1) 3次元再構成に必要な投影
像数の低減，(2) 被写界深度による観察可能な試料厚さの制限の解消が課題として挙げられる．本論文で
はこれらの課題の解決策の 1つであるマルチスライス X線タイコグラフィの研究に関してまとめた．　

第 1章では，被写界深度を超えた厚さの試料を空間分解能を損なうことなく観察可能な手法としてマル
チスライス X線タイコグラフィが実証されてから現在に至るまでの歴史的背景をまとめた．さらに，本
手法の更なる高度化に向けた課題を指摘し，本研究の目的，意義，概略について述べた．　

第 2章では，X線タイコグラフィの原理とマルチスライス法を含むその要素技術についてまとめた．ま
た，X線タイコグラフィを 3次元イメージング法へ拡張するコンピューター断層撮影法の原理とその要素
技術についてまとめた．　

第 3章では，X線タイコグラフィ測定の高速化を目的として，ピクセルアレイ検出器，部分コヒーレン
ト X線を利用した X線タイコグラフィ測定光学系を構築した結果について報告した．以下にその内容を
まとめる．

(1) 読み出し時間が 4 µ 秒程度と非常に短いピクセルアレイ検出器 EIGER 1M を導入し，タイコグ
ラフィ測定の高速化を試みた．EIGERに入射する X線強度を Al箔により減衰させながら入射 X
線強度と表示される光子数の線形性が保障される最大光子数を評価したところ，電子バンチモー

ド依存性が見られ，A モード，D モード，F モードそれぞれ 1200000 photons/pixel/s，150000
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photons/pixel/s，200000 photons/pixel/s程度となった．

(2) EIGER 1Mを導入したタイコグラフィ測定装置を利用して Ta 200 nm ジーメンススターチャー
トのタイコグラフィ測定を，走査点数 16 × 16，ステップ幅 300 nm，露光時間 3秒として行った．
取得データに ePIEを実行したところ試料振幅像，位相像と照射波動場を鮮明に再構成することに
成功した．測定時間は 50分程度であり，直接撮像型 CCD検出器を利用した従来の測定光学系に
比べ，26倍程度の測定の高速化に成功した．

(3) 部分コヒーレント光を利用した X線タイコグラフィ測定の高速化の実現に向け，空間コヒーレン
ス度を調整する 4象限スリットサイズと混合状態再構成計算における照射関数の各モードの光子密
度の関係を計算機シミュレーションにより調査した．計算機シミュレーションは 2 種類行い，水
平，垂直方向のスリットサイズを 10 ∼ 70 µmと変化させながら 1次元ずつ独立で計算した．水
平方向のスリットサイズ Sx=50 µmまでは第 1モードの光子密度が線形的に増加していたが，そ
れより大きな Sx では大きく変化せず，高次モードの光子密度の増加が見られた．一方，垂直方向

では Sz=70 µmまで第 1モードの光子密度が線形に増加しており，高次のモードは現れなかった．
この結果から，高次のモードの出現を抑制しつつ，コヒーレント光の光子密度を最大化するための

スリットサイズは水平方向は Sx=50 µm 付近が，垂直方向は回折限界集光が達成可能な Sz=50
µm付近が最適値であることがわかった．

(4) SPring-8にて 4象限スリットサイズを垂直方向は Sz=50 µmに固定，水平方向は Sx=10 µm，30
µm，50 µmと変化させながらタイコグラフィ測定を行った．それぞれのスリットサイズで測定し
た回折強度パターンに対し，ePIE，照射関数を第 3モードまで考慮した混合状態再構成計算を実
行したところ，ePIEでは完全コヒーレント照明と見なせる Sx=10 µmの場合のみ試料像が再構成
され，部分コヒーレンス照明となっている Sx=30 µm，50 µmでは試料像が再構成されなかった．
一方，第 3モードまで考慮した混合状態再構成計算では，すべてのスリットサイズで鮮明な試料像
の再構成に成功した．PRTFで半周期空間分解能を評価したところ，50(H)×50(V)µm2 で最も高

い空間分解能 13 nmを達成した．

(5) 混合状態再構成計算で算出した各モードの占有率と PINフォトダイオードで測定した光子密度か
ら第 1モードの光子数を算出したところ，スリットサイズが大きいほど高い光子数となっており，
第 1モードの光子数と空間分解能に相関が見られた．さらに，Sx=10 µm，50 µmの第 1モード
の光子数を比較すると後者が ∼ 6倍となっており，部分コヒーレント光を利用することで 6倍速
くタイコグラフィ測定が可能であることが実証された．

第 4章では，マルチスライス X線タイコグラフィにおける光軸分解能の向上を目的として，プリセッ
ション測定に着目し，プリセッション測定で取得したデータを利用した計算法としてプリセッション

3PIEを提案した．また，計算機シミュレーションによる本手法の実現可能性を検討し，4層構造体，多
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層配線の観察を通して本手法の有用性を実証した．以下にその内容をまとめる．

(1) マルチスライス X線タイコグラフィの光軸分解能の向上に対し，試料を歳差運動の軌道上に配置
し測定を行うプリセッション測定が有効であることを，エバルト球を用いた幾何学的考察により

示した．また，プリセッション測定に伴う試料の微小回転を 3PIE再構成計算における複数層の相
対位置の調整で近似可能な条件について考察し，この近似を利用した位相回復計算法として “プリ
セッション 3PIE”を提案した．

(2) 2 層構造体を用いた計算機シミュレーションにより，マルチスライス X 線タイコグラフィにプリ
セッション測定を組み合わせることで光軸分解能の向上が可能か検討した．通常の 3PIEでは光軸
分解能の不足により他の層への試料構造の写り込みが見られたが，プリセッション 3PIEを利用す
ることで各層を鮮明に再構成することに成功した．また，利用する回折強度パターンの組み合わせ

を変化させながらプリセッション 3PIEを実行したところ，おおよその目安として各層の相対的な
並進移動量が 4ピクセル以上であるとプリセッション 3PIEが有効に機能することが確認された．
さらに，1方向の試料回転のみでは試料回転させてない方向にアーティファクトが残存してしまう
ため，両方向の回転が必要であることが示された．

(3) 4層構造体を用いた計算機シミュレーションにより，マルチスライス X線タイコグラフィにおいて
再構成すべき未知数が増加することで発生するアーティファクトに対して，プリセッション測定が

有効であることを示した．

(4) 連続体を用いた計算機シミュレーションにより，連続体に対してプリセッションマルチスライス X
線タイコグラフィを適用したとき，各層の構造は部分的に再構成されるが，各層の境界付近の試料

構造が他方の層の再構成像に混在する傾向が見られ，各層の完全な投影像を取得することは困難で

あると示唆された．

(5) SPring-8 BL29XULにて層間距離 10 µm，100 µm，10 µmの 4層構造体のプリセッションタイコ
グラフィ測定を 5つの試料角度で行い，測定データに対してプリセッション 3PIEを実行した．通
常の 3PIE再構成計算では，全ての層に未知数が増加することによるアーティファクトが出現し，
さらに 2，3層目では光軸分解能の不足により試料構造が再構成されなかったが，プリセッション
3PIEではすべての層を鮮明に再構成することに成功した．これはプリセッション測定により試料
情報の冗長性が付加されたこと，光軸分解能の理論値が 16.8 µmから 2.0 µmに向上したことに起
因している．

(6) SPring-8 BL29XULにて化学機械研磨評価用の TEG基盤を 1.4 µm間隔で積層した 2層配線の
プリセッションタイコグラフィ測定を 9つの試料角度で行い，測定データに対してプリセッション
3PIEを実行したところ，各層の配線構造を ∼ 10 nmの面内分解能で再構成することに成功した．
各層の再構成位相像を足し合わせたマージ画像から相対配置が水平，垂直方向に ∼ 30 nm並進移
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動していることが確認でき，この変化はフィルター補正逆投影法と ePIEの組み合わせにより算出
したマージ画像からは確認できなかった．

(7) 本章で提案したプリセッションマルチスライス X線タイコグラフィは面内分解能 10 nm，光軸分
解能 1 µm程度であるが，トモグラフィやラミノグラフィに比べ薄片試料を簡易的に 3次元観察す
ることが可能であり，例えば 3次元集積回路の TSV構造をナノメートルオーダーの面内分解能で
簡易的に検査する手法として有用である．

第 5章では，3次元再構成に必要な試料角度数の低減を目的として，マルチスライス位相回復計算で得
られた各層の投影像を有効に利用した 3次元マルチスライス位相回復計算法を提案した．また，計算機シ
ミュレーションによる本手法の性能評価を行い，Intel社製 CPUの観察を通して本手法の有用性を実証
した．以下にその内容をまとめる．

(1) マルチスライス位相回復計算で得られた光軸垂直方向の複数の断面像を利用した 3次元再構成法と
して Angle extensionと呼ばれる手法を紹介した．また，プリセッション 3PIEの適用可能条件か
ら Angel extensionが X線領域では適用が難しいことが示された．

(2) マルチスライス位相回復計算で取得した複数層の投影像を有効に利用した 3次元再構成法として，
逐次近似法とマルチスライス位相回復計算を同時並行で行う 3次元位相回復計算法を提案した．ま
た，モデル投影像を利用した計算機シミュレーションにより，Crowther limitを満たさない測定角
度数での 3次元再構成でも，(分割層数) × (測定角度数)の角度数を利用した従来法の像質に近い
3次元像の再構成が可能であることが示された．

(3) スチレン・ブタジエンゴム，Auナノ粒子からなる円柱状試料を用いた計算機シミュレーションに
より，測定角度が不足した条件において提案した計算法の性能評価を行った．従来法では測定角度

数が不足することにより，本来均一であるべきゴムの領域にアーティファクトが発生し，Au粒子
の球形構造が歪んで再構成されていたが，提案した計算法では信頼性の高い 3次元像を再構成する
ことに成功した．再構成 3次元像の回転軸垂直面の中央断面像を FRCを用いて定量的な評価した
ところ，提案手法では全ての空間周波数領域で 0.5以上の高い値を示していた．

(4) スチレン・ブタジエンゴム，Au ナノ粒子からなる直方体状試料を用いた計算機シミュレーショ
ンにより，測定角度が制限された条件において提案した計算法の性能評価を行った．従来法では

Missing wedgeの存在により，本来均一であるべきゴムの領域や Au粒子の球形構造の周りに多数
のアーティファクトが発生していたが，提案した計算法では信頼性の高い 3次元像を再構成するこ
とに成功した．再構成 3次元像を光軸分解能に分割した各層を FRCを用いて定量的な評価したと
ころ，提案手法では全ての 0 µm−1 を除く全ての空間周波数領域で 1に近い値をとっており，未測
定領域のデータ補完に対して有用であることが示された．
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(5) SPring-8にて Intel社製 CPUのタイコグラフィ測定を測定角度が不足している，かつ測定角度が
制限された条件で行い，提案した計算法を利用した 3次元位相回復計算を実行したところ，面内方
向 12 nm，光軸方向 240 nmのボクセルサイズで 3次元再構成することに成功し，被写界深度を
超えた厚さの試料の高分解能 3次元観察が可能であることを実証した．

最後にマルチスライス法を用いた高空間分解能 3次元 X線タイコグラフィの将来展望を述べたい．第
5章で提案した位相回復計算をより効果的に機能させるためには，“1方向のマルチスライス位相回復計算
で各層の投影像をどれだけ正確に再構成できるか”が重要な鍵となる．これまで，試料前面に構造体を配
置することでマルチスライス X線タイコグラフィの光軸分解能の向上を目指した実験にも取り組んでき
たが，構造体の存在により外乱に対してより敏感になるため，実証実験には成功していない．また，すで

に述べたように多層 Laueレンズ [65]を利用することで光軸分解能の向上が可能であることが報告されお
り [19]，他の論文では Ramdom Hole Arrayのような構造体を試料前面に配置することで光軸分解能の
向上が可能であると指摘されている [108]．さらに “Cross-talk”とも呼ばれる低空間周波数の構造の層間
での混在をフィルター処理によりある程度は防ぐことも可能と考えられ，これらの技術的な研究の推進は

今後の課題の 1つであると言えるだろう．
また，単純に低エネルギー X線を利用することも有効であるといえる．現在，新たに建設が計画され
ている東北放射施設ではテンダー X線領域 (1 ∼ 5 keV)において SPring-8の 100倍以上の輝度が実現
されると言われており，このエネルギー領域を有効利用することが重要になると考えられる．テンダー X
線を利用することで，被写界深度が浅くなり，提案した 3次元マルチスライス位相回復計算法がより有効
に機能することが期待される．また，輝度が現状に比べ 100倍になることで，現在，制限角度条件では数
日，フルローテーション条件では 10日程必要となる 3次元タイコグラフィ測定がそれぞれ数 10分，数
10時間に短縮可能となる．これにより，広い視野と高い空間分解能を両立した 3次元観察，平板上の試
料の実利用環境下での 3次元観察などが現実的な測定時間で実現可能となり，実試料の 3次元ナノ構造を
可視化する技術して物質科学や生物学に大きく貢献することが期待される．
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付録 A

本論文で利用した波動光学計算法

本論文では，マルチスライス法での計算において角スペクトル法を，第 3章のモデル 1における伝播計
算に点充填法を，モデル 2での伝播計算や K–Bミラーによる理想的な集光プロファイルの算出にフレネ
ル回折を利用しており，本章ではこれらの概要を簡単に紹介する．

初めに角スペクトル法による伝播計算を紹介する [52]．複数の単色光源からなる波動場が z 方向に伝播

する系を考え，z=0における複素波動場を U(x, y, 0)とする．この波動場の 2次元フーリエ変換を

A(qx, qy, 0) =
∫ ∞

−∞
U(x, y, 0) exp [−i2π(qxx+ qyy)] dxdy (A.1)

と定義する．このとき，U(x, y, 0)は

U(x, y, 0) =
∫ ∞

−∞
A(qx, qy, 0) exp [i2π(qxx+ qyy)] dqxdqy (A.2)

ここで，時間依存性を無視した波数ベクトル kで伝播する平面波を

p(x, y, z) = exp(ik · r) = exp [i2π(αx+ βy)/λ] exp [i2πγz/λ] (A.3)

とする．ここで，x，y，z をそれぞれ x，y，z 方向の単位ベクトル，α，β，γ を方向余弦としたとき

k = 2π
λ

(αx + βy + γz) (A.4)

γ =
√

1 − α2 − β2 (A.5)

の関係をもつ．つまり，複素指数関数 exp [i(qxx+ qyy)]はα = λqx，β = λqy，γ =
√

1 − (λqx)2 − (λqy)2

の方向余弦をもって伝播する平面波と考えられ，式 (A.2)において U(x, y, 0)は複素振幅 A(qx, qy, 0)を
もつ平面波の集合と捉えることができる．このとき，

A

(
α

λ
,
β

λ
, 0

)
=

∫ ∞

−∞
U(x, y, 0) exp

[
−i2π

(
α

λ
x+ β

λ
y

)]
dxdy (A.6)

は U(x, y, 0)の角スペクトルと呼ばれる．ここまでの議論と同様に，式 (A.2)から z = z 面における波動

場 U(x, y, z)は角スペクトル A(α/λ, β/λ, z)を用いて

U(x, y, z) =
∫ ∞

−∞
A

(
α

λ
,
β

λ
, z

)
exp

[
i2π

(
α

λ
x+ β

λ
y

)]
d
α

λ
d
β

λ
(A.7)
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と表せる．U は光源のない空間内でヘルムホルツ方程式

∇2U + k2U = 0 (A.8)

を満たすので，式 (A.7)を代入すると，

d2

dz2A

(
α

λ
,
β

λ
, z

)
+

(
2π
λ

)2

(1 − α2 − β2)A
(
α

λ
,
β

λ
, z

)
= 0 (A.9)

と書き換えることができる．この微分方程式の基本解は

A

(
α

λ
,
β

λ
, z

)
= A

(
α

λ
,
β

λ
, 0

)
exp

(
i2πz
λ

√
1 − α2 − β2

)
(A.10)

となる．この式から α2 + β2 < 1が満たされる場合では，波動場が距離 z 伝播するとき，角スペクトルの

複素振幅は変わらず，各成分の相対的な位相が変わるだけであることがわかる．以上をまとめると，(1)
伝播前の波動場を 2次元フーリエ変換により平面波 (角スペクトル)に分解，(2)それぞれの平面波を伝播
計算，(3)伝播後の平面波を 2次元逆フーリエ変換により重ね合わせ，という計算過程で伝播計算を行う．
伝播計算の過程で近似を利用していないことから，高い精度での伝播計算が可能であるとされている．ま

た，計算可能な伝播距離を伸ばす方法や伝播面毎にピクセルサイズを変更する方法などの様々な応用計算

法が開発されている [111,112]．
点充填法による伝播計算では，伝播元の波動場を点光源に分割し，各点光源から伝播面の各点への光の

伝播を計算する．どのような形状の波動場でも計算が可能，また伝播先の座標のとり方も自由になるが，

伝播元，伝播先のピクセル数の増加に応じて計算時間も膨大になってしまう．分割した点光源 iの座標を

(xi, yi, zi)，振幅を ai，位相を ϕi とすると，この点光源の伝播面上 (s, t, z)における複素振幅は

U
′

i (s, t, z) = ai

ri
exp [−i(2πri/λ+ ϕi)] (A.11)

で表される．ここで，ri は点光源と伝播面上の点 (s, t, z)との距離を表す．これを全ての点光源で計算，
つまり

U
′
(s, t, z) =

∑
i

U
′

i (s, t, z) (A.12)

を計算することで，伝播先の波動場が算出される．

フレネル近似による回折理論は光の性質を理解するためには不可欠であるが，数値計算手法としてのフ

レネル回折計算法は近接場を取り扱える角スペクトル法より特に優れたところはなく，存在意義を失いつ

つある．詳細な計算方法は様々な教科書に詳述されているため割愛するが，伝播元，伝播先の光軸垂直面

の複素波動場をそれぞれ U(x, y)，U ′(s, t)，伝播元と伝播面の距離を z0 とし，フレネル・キルヒホッフ

の回折積分中の距離 r の項を x，y の 2次の項まで近似，つまり

r =
√

(s− x)2 + (t− y)2 + z2
0 (A.13)

≈ s2 + t2

2z0
− sx+ ty

z0
+ x2 + y2

2z0
+ z0 (A.14)
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を代入することで

U
′
(s, t) = 1

iλz0
exp(ikz0)

∫ ∫ ∞

−∞
U(x, y) exp

[
ik

2z0

(
(s− x)2 + (t− y)2)]

dxdy (A.15)

= C · {U(s, t) ∗ h(s, t)} (A.16)

と変換することができる．ここで C は定数を表し，h(s, t)は

h(s, t) = exp
[
ik

2z0
(s2 + t2)

]
(A.17)

で表される伝達関数である．h(s, t)のフーリエ変換は

H(qx, qy) = F

[
exp(ikz0)
iλz0

exp
[
iπ

λz0
(s2 + t2)

]]
(A.18)

= exp(ikz0) · exp
[
−iπλz0(q2

x + q2
y)

]
(A.19)

となっている．この式と式 (A.10)の伝達関数との比較からフレネル回折が伝達関数を√
1 − (λqx)2 − (λqy)2 ≈ 1 − (λqx)2

2
− (λqy)2

2
(A.20)

と近似したものであることがわかる．このとき qx，qy に対する要請は角度が小さいことのみとなるので，

小角回折のみが関与する場合にはフレネル近似は正確であり，これが近軸近似と呼ばれる所以となってい

る．さらに，式 (A.15)は

U
′
(s, t) = 1

iλz0
exp(ikz0) exp

[
ik

2z0

(
s2 + t2

)]
×

∫ ∫ ∞

−∞
U(x, y) exp

[
ik

2z0

(
x2 + y2)]

exp
[
− ik

z0
(sx+ ty)

]
dxdy

= 1
iλz0

exp(ikz0) exp
[
ik

2z0

(
s2 + t2

)]
F

[
U(x, y) exp

[
ik

2z0

(
x2 + y2)]] (A.21)

と書き換えることが可能である．K–Bミラーの集光プロファイルの算出では，伝播元，伝播先がそれぞ
れ瞳面と焦点面になるので

G(s, t) = exp

[
iπ

λ

(
(pdp)2

fp
+ (qdq)2

fq

)]
DFT

[
g0(x, y)

]
(A.22)

dp = λfp

Mdm
(A.23)

dq = λfq

Ndn
(A.24)

という関係式を用いて，焦点面での理想的な集光プロファイルを算出している [113]．ここで，G(s, t)は
焦点面での複素波動場，λは入射 X線の波長，fp，fq はそれぞれ水平，垂直方向の焦点距離，dp，dq は

瞳面における水平，垂直方向のピクセルサイズ，g0(x, y)は瞳関数，M，N は水平，垂直方向のピクセル
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数を表す．K–Bミラーによる集光では，ミラーの有効領域で X線の一部を反射して集光していると考え
られるために

g0(m,n) =

{
1 (m,n) ∈ effective area
0 otherwise

(A.25)

のように表される．このように，矩形開口からのフレネル回折と考えることができるので，sinc関数上の
強度分布をもった集光プロファイルが算出される．
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付録 B

制限角度条件における 2軸回転の有用性

一般的なトモグラフィ測定では， -90◦ ∼ 90◦ の方向から測定を行うために，試料を円柱状に加工しな

ければならず，試料準備が非常に複雑になるという欠点がある．例えば実作動環境下で 3次元構造を観察
したいという要求に応えるためには，なるべく試料準備が簡易である方が望ましい．制限角度条件下での

測定では等方的な空間分解能を得ることはできないが，1方向の分解能が劣化しても 3次元構造を簡易的
に観察したい場合に適している．しかしながら，制限角度下ではフーリエ空間において原点付近の空間周

波数領域の情報を取得できないために， 1方向の空間分解能の劣化に加え，低空間周波数のアーティファ
クトが試料像上に現れることが知られている．このアーティファクトを少しでも抑制するためには，2軸
回転による測定が有効であるとされている [114]．図 B.1(a)，(b)は x，y方向それぞれに試料を回転した

ときに取得できる空間周波数領域に表している．−θ ∼ θ まで回転させながら測定した場合には，橙点線

で囲まれた領域が測定され，灰色の三角柱の領域が未測定領域となる．この未測定領域は形状が楔形で

あることから “Missing wedge”と呼ばれる．y 方向への回転では，異なる領域にMissing wedgeが生じ，
x，y 両方向に試料を回転させた場合には，図 B.1(a)，(b)のMissing wedgeの重なった四角錐が未測定
領域 (“Missing pyramid”とも呼ばれる)として残存する．このように，制限角度条件においては 2軸回
転を行うことで未測定領域を減らすことが可能であり，アーティファクトの抑制に繋がると知られてい

る．また，x，y 方向どちらか一方の回転だけでなく，両方向の回転を同時に行うことで未測定領域をさ

らに低減できると考えられる．

5.4.3項で利用した 3次元モデルを利用した計算機シミュレーションにより，両方向の回転が有効であ
るかを調査した．図 B.2から B.4はモデル試料を 3次元フーリエ変換した複素振幅に対し，測定角度に
対応する 2次元平面以外を 0とし，3次元逆フーリエ変換した 3次元像を 16層に分割した試料像を示し
ており，図 B.2は未測定領域がない場合 (つまりオリジナル画像)，図 B.3は φ，ωどちらか片方向ずつを

−5◦ ∼ 5◦ の間を 1◦ 間隔で回転させた計 21の角度を，図 B.4は φ，ω の両方向に −5◦ ∼ 5◦ の間を 1◦

間隔で回転させた計 121の角度を測定角度とした計算結果である．ここで，両軸回転では我々の測定光学
系を想定したオイラー角による回転行列演算子を利用した．それぞれの試料像を比較すると，特に低空間

周波数のアーティファクトの発生が抑制されていることが明らかである，我々の測定光学系のように，ω

方向の回転角度に制限があり，測定角度が十分でない場合には，Missing pyramidが大きくなり，特に低
空間周波数のアーティファクトが顕著に現れる場合があるが，両軸を使った回転による測定が未測定領域

の低減に有効であることが確認できる．
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図 B.1 制限角度条件におけるMissing wedge．試料を y 軸，x軸を回転軸として −θ ∼ θ 回転させ

て投影像を測定したとき，フーリエ空間においては投影切断面定理によりそれぞれの (a)，(b)上の橙
点線に囲まれた 2つの三角柱の領域の空間周波数領域が測定され，灰色の領域が未測定領域 (Missing
wedge) として残る．式 (2.48)，(5.10) の空間分解能の 3 次元像を完全に再構成するためには直方体
全域の情報が必要となるため，未測定領域の存在はアーティファクトが発生に繋がる．y 軸，x軸それ

ぞれを回転軸とした測定を両方行うことにより，未測定領域は (a)，(b)のMissing wedgeの重なった
四角錐 (Missing pyramid)となり，3次元再構成像のアーティファクトを低減することが可能である．
(a)y 軸を回転軸とした測定におけるMissing wedge．(b)x軸．(c)x軸，y 軸の 2軸を回転軸とした
測定におけるMissing pyramid．
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図 B.2 5.4.3項で利用した 3次元モデルを 16層に分割した各層の投影像．
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図 B.3 21角度の測定を想定したフィルター処理後の各層の投影像．
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図 B.4 121角度の測定を想定したフィルター処理後の各層の投影像．
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