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Ｘ線イメージングＸ線イメージング
Ｘ線プローブの特⻑

⾼い透過⼒：厚い試料の内部構造情報
短波⻑性：顕微鏡において⾼い空間分解能の可能性

線プ ブの特⻑

物質との多様な相互作⽤：弾性散乱、⾮弾性散乱、光電効果物質との多様な相互作⽤：弾性散乱、⾮弾性散乱、光電効果

⼿のＸ線写真 ゾーンプレート放射光Ｘ線顕微鏡

ゾーンプレート

Ｘ線顕微鏡の⾼空間分解能化
→最外輪帯幅を⼩さく、ゾーンプレートを厚く

→最外輪帯幅が空間分解能、厚さが集光効率

10nmより優れた空間分解能を達成することは
光学素⼦の作製技術上容易でない

→最外輪帯幅を⼩さく、ゾ ンプレ トを厚く

ゾーンプレートの模式図



コヒーレントＸ線コヒーレントＸ線
コヒーレンス・・・⼲渉性、可⼲渉性
時間(縦⽅向)コヒーレンス：単⾊性 空間(横⽅向)コヒーレンス：平⾏性

コヒ レンス ⼲渉性、可⼲渉性

空間コヒーレンス⻑時間コヒーレンス⻑

コヒーレント照明

最⼤経路差
試料サイズ



コヒーレントコヒーレントXX線回折線回折

コヒーレンスが良い場合 )(QI コヒーレンスが悪い場合

⼩さな
試料

 r

試料⼩さな
光源 斑点(スペックルパターン)

広がった
光源 斑点パターン

は打ち消される

詳細な試料構造 平均構造

  dreF i rQrQ  )(
構造因⼦

2)()( QQ FI  → 位相問題
散乱強度

)()( QQ FI  →  位相問題



David Sayre (1924David Sayre (1924--2012)2012)

Acta Cryst. 5, 60 (1951).Acta Cryst. 5, 60 (1951).

Nature 484, 38 (2012).



コヒーレントＸ線回折イメージングの実証：コヒーレントＸ線回折イメージングの実証：19991999年年
レンズレスレンズレスXX線顕微法線顕微法

2)()( QQ FI

レンズレスレンズレスXX線顕微法線顕微法
 コヒーレントX線回折
 位相回復計算

オーバーサンプリングされた回折パターン
)()( QQ FI 

  dreF i rQrQ  )(

位相回復計算物体  r 位相回復計算物体  r

Jianwei Miao

再構成像
J. Miao et al., Nature 400 342 (1999).  r'

利点利点  厚い試料の観察利点利点  厚い試料の観察
 ⾼い空間分解能
 電⼦密度、歪み分布の定量解析



反復的位相回復計算反復的位相回復計算
J R Fienup Optics Letters 3 (1978) 27J. R. Fienup, Optics Letters 3, (1978) 27.

James R FienupJames R. Fienup

 

Hybrid input-output algorithm J. R. Fienup, Appl. Opt. 21, (1982) 2758.

回折波複素振幅電⼦密度分布
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平⾯波照明型コヒーレントＸ線回折イメージングで得られる再構成像平⾯波照明型コヒーレントＸ線回折イメージングで得られる再構成像

エバルト球  drerQF riQ )(

(r)：電⼦密度分布

エバルト球◆構造因⼦

• 弱吸収物体
• 1回散乱近似
• 弱吸収物体

• 完全単⾊平⾯波

       dddF yqxqi yx)(

◆散乱強度 2)()( QFQI 

三次元       dydxdzerqqF yqxqi
yx

yx),(
投影

 yx qqF , 様々なＸ線⼊射⾓度で測定

三次元

(x,y)位相回復

⼆次元再構成像は試料電⼦密度分布の投影
 yx qq ,

位相回復 zyx qqqF ,, (x,y,z)位相回復

三次元再構成像は試料電⼦密度分布

空間分解能はＸ線の波⻑によって制限される



SPringSPring--88における平⾯波照明型コヒーレントにおける平⾯波照明型コヒーレントXX線回折イメージング装置の線回折イメージング装置の開発開発

播磨播磨

• 第三世代放射光施設
• ⾼輝度Ｘ線

SPring-8

⾼輝度 線

CCD

• 部分コヒーレントＸ線
(ビーム⾯積の0.1%程度がコヒーレント)

硬X線ビームラインBL29XUL
Sample Beamstop

CCD

Undulartor Si 111 
Monochromator

Pt coated 
Mirrors Pinhole Guard Slits

Guard
Slit 2

Guard
Slit 1

SPring-8 BL29XUL 実験ハッチ1

回折イメージング装置

Sample Beam
St CCD

S
• X線エネルギー: 5-10 keV

• 直接撮像型CCD検出器
Princeton Instruments PI-LCX 1300
1340 1300 Pi l

• サンプル-検出器間距離: 1-3 m

Pinhole
Stop CCD

Detector
1340 × 1300 Pixels
Pixel Size: 20 m × 20 m
Direct Illumination Deep Depletion



コヒーレントＸ線回折イメージングの物質科学・⽣物学分野への応⽤コヒーレントＸ線回折イメージングの物質科学・⽣物学分野への応⽤
電⼦顕微鏡では⽐較的観察が困難な厚い試料の電⼦密度分布観察

アルミニウム合⾦ 銅細線
• エレクトロマイグレーションボイド• 析出物

Yukio Takahashi et al., Appl. Phys. Lett. 90, 184105 (2007) Yukio Takahashi et al.,  J. Appl. Phys. 105, 124911 (2009)

ヒト染⾊体⿂の⾻ ヒト染⾊体
• セントロメア
• 軸状構造

⿂の⾻
•コラーゲンの微細構造

Yoshinori Nishino et al., Phys. Rev. Lett. 102, 018101 (2009)Huaidong Jiang et al., Phys. Rev. Lett. 100, 038103 (2008).



コヒーレント回折イメージングの空間分解能

⾼分解能コヒーレントX線回折イメージング技術の開発
コヒーレント回折イメージングの空間分解能

X線の波⻑NA=qx, max qx, max エバルト球⾯上の最⼤横⽅向距離

“High-Q 回折パターン”

“⾼フラックス密度のコヒーレントＸ線”

回折強度はqのベキ乗に⽐例して減衰(polod則)

““硬Ｘ線集光硬Ｘ線集光””



⾼分解能コヒーレントＸ線回折イメージング装置の開発
全反射ミラー集光光学系
 Kirkpatrick-Baez (KB) 光学系  Elastic Emission Machining

K. Yamauchi et al., Rev. Sci. Instrum. 73, 4028 (2002).

• ⾯精度≦1 0nm PV

全反射ミラ 集光光学系

Vertical
Horizontal 90mm

• ⾯精度≦1.0nm PV
• 表⾯粗さ≦0.11nm RMS 

スペ クル リ

Horizontal focusing mirror

スペックルフリー
⾼反射率>99%

⾼分解能コヒーレントＸ線回折装置

Vertical focusing mirror

⾼分解能コヒ レントＸ線回折装置

Horizontal
• X線エネルギー：

8keV〜12keV
スリット、サンプルチャンバー

ミラーユニット

CCD

ミラー部分拡⼤
Vertical

• 直接撮像型CCD：

ピクセルサイズ20m
Princeton Instruments PI-LCX:1300

ミラ ユニット

1340×1300 ピクセルステッピングモータ駆動ステージ

チャンバー内部
Yukio Takahashi et al., AIP Conference Proceedings 1635, 231 (2011)



銀ナノキューブのコヒーレント回折パターン銀ナノキューブのコヒーレント回折パターン

=0˚

=0˚

=-1˚

=-1˚

=0˚

=1˚

(1340×1300 ピクセル)

試料 さ 効 バ ト球 曲率 由来す ⾼⾓領域 折パタ ⾮対称性

Yukio Takahashi et al., Physical Review B 82, 214102 (2010).

試料厚さの効果(エバルト球の曲率)に由来する⾼⾓領域の回折パターンの⾮対称性



銀ナノキューブのコヒーレントＸ線回折パターンおよび再構成像銀ナノキューブのコヒーレントＸ線回折パターンおよび再構成像

再構成像1nm Resolution!!
(half period)( p )

2nm Resolution

Pixel Size : 1 nm

3nm Resolution

Pixel Size : 1 nm

(1611×1611 pixels)

Yukio Takahashi et al., Physical Review B 82 214102 (2010).



⾦⾦ナノケージナノケージ
銀ナノキューブ ⾦ナノケージガルバニ置換反応

⾦/銀ナノボックス
S. E. Skrablak et al., Acc. Chem. Res. 12 (2008) 1587-1595.

銀ナノキューブ ⾦ナノケージ

• 表⾯プラズモンに由来する近⾚外領域の吸収バンド：造影剤
• フォトサーマル効果：がん組織破壊

試料作製：名古屋⼤学 是津信⾏先⽣



⾦⾦//銀ナノボックス銀ナノボックス粒⼦粒⼦の観察：の観察：電⼦顕微鏡電⼦顕微鏡 vsvs ⾼分解能コヒーレントＸ線回折イメージング⾼分解能コヒーレントＸ線回折イメージング

電界放出型⾛査型電⼦顕微鏡
⽇⽴ S-4800

透過型電⼦顕微鏡
JEOL JEM-2100

⾼分解能コヒーレントＸ線回折イメージング

(Pixel Size：4.2nm)

• 表⾯

• 多重散乱、⾮弾性散乱
• 内部構造 • 内部構造

• 電⼦密度分布

Yukio Takahashi et al., Nano Letters 10 1922 (2010).



等電⼦密度像

⾦/銀ナノボックス粒⼦の三次元再構成

Threshold: 6.8×104 electrons/voxel
等電⼦密度像

2.1×105 electrons/voxel
(銀の電⼦密度)

枚 折パタ60枚の回折パターン

位相回復

ボクセルサイズ：4.2nm

Yukio Takahashi et al., Nano Letters 10 1922 (2010).



⾛査型コヒーレントＸ線回折イメージング⾛査型コヒーレントＸ線回折イメージング((PtychographyPtychography))
SEM像 回折パターン像

振幅像 位相像

J.M.Rodenburg et al.,Phys.Rev.Lett.98,034801(2007)

• ptycho(): fold 重なり

Ptychography(タイコグラフィー)

• 照射領域が重なるように⽔平、垂直⽅向ステッ
プ⾛査し、各位置で回折パターンを取得

ptycho(): fold 重なり

• 重なり領域を実空間拘束、回折強度パターン
を逆空間拘束として反復計算を⾏う
(Ptychographical Iterative Engine:PIE)

• 試料が孤⽴物体に限定されない PIEの概念図

H. M. L. Faulkner and J. M. Rodenburg, Phys. Rev. Lett. 93, 023903 (2004)



Ｘ線タイコグラフィーで得られる再構成像Ｘ線タイコグラフィーで得られる再構成像
 平⾯波照明を仮定しない

物体の透過関数：

物質が単⼀元素で構成される場合：
 平⾯波照明を仮定しない
 投影近似を適⽤するしかない

物体の透過関数：

：単位体積中の電⼦数
：古典電⼦半径

弱位相物体近似を適⽤すると、 ：原⼦番号
：異常分散項の実部、虚部

：Ｘ線波⻑

物体背⾯の波動場：

遠⽅での回折強度

：プローブ関数

遠⽅での回折強度：

：フーリエ変換

空間分解能はＸ線の波⻑および試料の厚みによって制限される

：フ リエ変換



⾼分解⾼分解能Ｘ線タイコグラフィーの開発能Ｘ線タイコグラフィーの開発
仮想光源サイズ

• アパチャーサイズ : 100um×100um
• 集光スポットサイズ : 〜600nm (FWHM)

• 仮想光源サイズ :
10um×10um @50m 上流

カメラ長: ~2m

• フラックス : 〜3×107 photons/s @ 11.8keV

カメラ長: ~2m

SEM Ｘ線タイコグラフィー像

 サンプルと集光ミラー間の位置ドリ
フトによるＸ線照射位置エラー

1m
 温度変化に伴う架台の熱膨張・収縮



• シーメンススター
• 200 nm 厚さ タンタル

• 7×7, 500nmステップ
• 測定時間 : ~1 h 



恒温化システムの開発恒温化システムの開発
恒温化システム無 恒温化システム有

断熱材断熱材

パネルヒーター シートヒーター

実験ハッチ : パネルヒーター → 設定温度 :  26.0℃
集光システム & サンプルチャンバー : 断熱材 & シートヒーター → 設定温度 : 26.4℃

12時間での温度変化

温度を⽩⾦測温抵抗体(PT100)でモニターし、PID制御でフィードバックする

恒温化システム無 恒温化システム有
実験ハッチ 0.5℃ 0.05℃

集光 ム ℃ ℃集光システム 0.5℃ 0.02℃



Ｘ線照射位置修正法の開発Ｘ線照射位置修正法の開発
暗視野ナイフエッジ⾛査法

散乱Ｘ線• ナイフエッジでＸ線ビームを⾛査し、散乱Ｘ線強度
をモニターする。

暗視野ナイフエッジ⾛査法
Yoshio Suzuki et al., Jpn. J. Appl. Phys. 44, 1994 (2005)

ダイレクトビーム

集光ビーム
をモニタ する。

• 良いS/N⽐で集光プロファイルが得られる。

ナイフエッジ アパーチャ

参照点参照点

⾛査各点でのコヒーレント回折強度測定前に、サンプル内の
エッジ構造あるいは孤⽴粒⼦を⽤いた暗視野ナイフエッジ測定
を⾏い、Ｘ線照射位置の修正を⾏う。



⾼分解能Ｘ線タイコグラフィーの実証⾼分解能Ｘ線タイコグラフィーの実証

正確な位置へのＸ線照射
• 50nmの最⼩構造が分解
• Ｘ線照射位置エラーによるアーティファクト激減• 7×7, 500nmステップ

• 測定時間 : 〜10 h 

• 観察領域 : 〜5×5 m2

再構成像の⾼い信頼性
観察領域 5 5 

• ピクセルサイズ : 8.3 nm

Yukio Takahashi et al., Physical Review B 83, 214109 (2011).



Ｘ線集光ビームのキャラクタリゼーションＸ線集光ビームのキャラクタリゼーション
サンプルに照射されたＸ線の波動場 集光点周辺の波動場: 振幅サンプルに照射されたＸ線の波動場

m

2mm

5

ブ ゼ
• 試料の再構成の際の初期照射関数
• Ｘ線プローブのキャラクタリゼーション

迅速かつ信頼性の⾼い像再⽣

Yukio Takahashi et al., Physical Review B 83, 214109 (2011).

迅速かつ信頼性の⾼い像再⽣



Au/AgAu/Agナノ粒⼦の観察ナノ粒⼦の観察: SEM vs. : SEM vs. Ｘ線タイコグラフィーＸ線タイコグラフィー
FE-SEMＸ線タイコグラフィー像 FE SEMＸ線タイコグラフィ 像

 約450個のナノ粒⼦、⼀本のナノロッド• Ｘ線エネルギー: 11.7 keV 約 個のナノ粒⼦、 本のナノ ッド
 ホーロー構造、チューブ構造
 0.1 radの位相シフトが3.4×105electrons/nm2に対応

• 7×7, 500nmステップ
• 測定時間 : ~12 h 

視
• 各点でのＸ線照射時間 : 280 s

Yukio Takahashi et al., Applied Physics Letters 99, 131905 (2011). 

• 視野 : 〜5×5 m2

• ピクセルサイズ : 8.3 nm
定量的な電⼦密度イメージング



異常散乱現象を利⽤した元素識別Ｘ線タイコグラフィー異常散乱現象を利⽤した元素識別Ｘ線タイコグラフィー
ゲ 素 線

11.700 keV 11.910 keV
• ターゲット元素の吸収端下の⼆つのＸ線エネル
ギーで測定を⾏う。
• ⼆つのエネルギーのf’の差からターゲット元素が
識別される。識別 れる。

差分像(⾦元素マップ)差分像(⾦元素マップ) 断⾯図

• ⾦リッチ領域が各粒⼦の表⾯に分布

硬Ｘ線領域での元素識別Ｘ線タイコグラフ の実証硬Ｘ線領域での元素識別Ｘ線タイコグラフィーの実証

Yukio Takahashi et al., Applied Physics Letters 99, 131905 (2011). 



SPringSPring--88キャンパスのキャンパスのXX線⾃由電⼦レーザー施設線⾃由電⼦レーザー施設SACLASACLA
SACLA: SPring-8 Angstrom Compact Free Electron Laser
SPring-8キャンパス

SPring-8

2011年6⽉7⽇：世界最短波⻑(1.2Å)となる

〜700 m

SACLA
Ｘ線レーザーの発振に成功.

SACLA
2012年3⽉〜 ：供⽤運転開始. 

XFELによるシングルショット回折イメ ジングXFELによるシングルショット回折イメージング

• 空間的に完全コヒーレント

• 超短パルス• 超短パルス
10~30 fs

• ⾼いピーク輝度
1010~1011 photons/pulse

“Diffract and Destroy”

1010~1011 photons/pulse

K. J. Gaffney, H. N. Chapman., Science 316, 1444 (2007).

y
X線照射損傷による限界を超える空間分解能

3D：コピー作製可能な試料



X線照射損傷による空間分解能の制限
S Marchesini et al Opt Express 11 2344 (2003)S. Marchesini et al., Opt. Express 11, 2344 (2003).

試料⾮破壊で達成可能な3D分解能
現状

• 凍結⽔和⽣物試料 ~10nm

• 材料科学試料 1~2nm• 材料科学試料 1~2nm
~50nm

H. Jiang et al. PNAS 2012 Y. Takahashi et al. Nano Lett. 2010

~10nm



次世代リング型光源によるコヒーレントX線回折イメージング

Energy Recovery Linac Preliminary Design Report
3.1 Diffraction imaging using coherent beams

⾼分解能三次元X線タイコグラフィー

• Energy Recovery Linac

次世代リング型光源
3.1 Diffraction imaging using coherent beams

コヒ レントフラ クス3 4桁増加

Energy Recovery Linac
• SPring-8 Ⅱ

コヒーレントフラックス3-4桁増加

• 効率的な集光

分解能〜1桁改善

 究極の⾮破壊イメージング
• ⽣物試料 ~10nm
• 材料科学試料 1~2nm



放射光と⾃由電⼦レーザーの相互利⽤によるコヒーレントX線回折イメージング

マルチスケ ル時空間イメ ジング
SPring-8 Upgrade Plan Preliminary Report

4.2.2 coherent diffractive imaging of non-crystalline samples

マルチスケール時空間イメージング

SACLASPring-8

SPring-8

SACLA
相互利⽤施設相互利⽤施設

SACLA

 空間階層構造
0.1nm〜100um

シングルショットCXDI
 選択された⼩器官

X線タイコグラフィー
 細胞全体

⼩器官の空間分布

 局所領域のダイナミクス
10fs-30fs

 物質移動のダイナミクス  ⼩器官の空間分布


