
１ はじめに

テンダーX線（2～5 keV）と硬 X線（≧ 5 keV）
は，数 µm厚の試料を高分解能で観察する上で，有
用なエネルギー領域である。この領域には，リンや
硫黄等の軽元素から，コバルトやニッケル等の遷移
金属元素に至るまで，多くの元素吸収端が位置する。
これら元素は，電池や触媒，生体細胞等の機能発現
に重要な役割を担っている。そのため，試料の機能
を理解する上では，元素分布や化学状態を空間分解
して解析する顕微分光イメージング技術が重要であ
る。

X線タイコグラフィ1）は，可干渉性の高い（コヒー
レントな）X線を用いたレンズレスイメージング技
術である。図 1のように，隣接する照明領域が重な
るように試料を二次元走査し，各走査点で回折強度
パターンを取得する。取得した複数枚の回折強度パ
ターンに位相回復計算を実行することで，入射 X線
波動場，試料の位相像及び吸収像を再構成できる。
本手法の空間分解能は，集光・結像素子の作製精度
に直接制限されず，回折強度パターンの最大空間周
波数によって決まる。更に，吸収端近傍で X線エネ
ルギーを変えながら計測と再構成を繰り返す，スペ
クトロタイコグラフィを行うことで，吸収像のエネ
ルギースタックが得られる 2）。このスタックから画
素ごとの吸収スペクトルを抽出・解析すれば，元素
の空間分布や化学状態分布を数十 nmの空間スケー
ルで解析可能となる。

筆者らは，3 GeV高輝度放射光施設 Nano Terasuの
BL10Uビームラインにおいて，テンダーX線領域か
ら硬X線領域までを単一の光学配置で利用可能な高
分解能タイコグラフィ測定システム 3）を構築した。
本稿では，開発した測定システムの特徴，空間分解

テンダーX 線から硬 X 線をカバーする広帯域な高分解能
X 線タイコグラフィ計測システム

石黒　志＊1，3

Ishiguro Nozomu

佐々木雄平＊1，2，3

Sasaki Yuhei

高橋　幸生＊1，3，4，5

Takahashi Yukio

図 1　X 線タイコグラフィの計測と解析の概念図
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能評価，及び顕微分光イメージングの実証実験につ
いて紹介する。

2 広帯域な X 線タイコグラフィ計測システム

図 2に Nano Terasu BL10Uに構築した計測システ
ムの模式図を示す。ビームライン上流では，真空封
止アンジュレータで発生した放射光 X線を，3枚の
高次光カットミラーと Si（111）二結晶分光器で単色
化する。二結晶分光器で選択可能なエネルギー範囲
は 2.1～18.3 keVである。分光器下流のスリットを
10 µm（水平方向）× 50 µm（鉛直方向）に設定して
X線を切り出し，スリット面から伝播したX線を 1対
の Advanced Kirkpatrick-Baez（AKB）集光ミラーで
二次元集光する。この AKBミラー4）は，2.5 keVで
約 68％，5.0～7.5 keVで約 78％の高い反射率を有し，
全反射臨界エネルギーは約 10 keVである。AKBミ
ラーに由来する寄生散乱はミラー下流の矩形開口に
より除去し，試料は集光点に配置する。試料からの
回折強度パターンは，CITIUS 840k検出器を用いて
収集する。この検出器は 1.5～30 keVのエネルギー
範囲に対応し，1.5～5.0 keVで 97％を超える量子効
率を有する。本システムでは，利用可能な X線エネ
ルギー下限は二結晶分光器，上限は AKBミラーに

よって決まり，2.1～10 keVの広いエネルギー範囲で
利用可能である。計測時は，イオンチャンバーを用
いて各走査点の入射強度変動を監視しながら，回折
強度パターンを取得する。回折強度パターンの取得
タイミングは AKBミラー上流のシャッターと同期
し，試料への不必要な露光を抑制している。

3 空間分解能評価

計測システムの空間分解能は，200 nm厚タンタル
テストチャートで評価した。X線エネルギーとして
2.5 keV，5.0 keV，7.5 keVの 3点を選択し，試料を
200 nm間隔で走査し，13×13点で回折強度パターン
を取得した。各走査点での露光時間は 1秒とした。
図 3（a）に，回折強度パターンから再構成した試料

図 3　回折強度パターンからの画像再構成結果
（a）200 nm厚のタンタルテストチャートの位相像。（b）入射 X線波動場
の強度分布。（c）試料位置近傍における X線ビーム強度の（上）X-Y方
向と（下）Z-Y方向の二次元プロファイル。X，Y，Zはそれぞれ ,水平，
光軸，鉛直方向に対応する。白い点線は試料位置を示す

図 2　Nano Terasu BL10U ビームラインにおける計測システ
ムの模式図
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の位相像を示す。得られた位相像では，いずれのエ
ネルギーにおいても 50 nmの最小構造が明瞭に分解
された。位相回復伝達関数により評価した空間分解
能は，2.5 keVで 38.7 nm，5.0 keVで 13.4 nm，7.5 keV

で 16.1 nmであった。図 3（b）に，再構成した入射
X線波動場の強度分布を示す。すべてのエネルギー
において，単一の集光ビームが確認された。更に，
再構成した波動場に伝播計算を行うことで，X線
ビーム強度の伝搬プロファイルを取得した。図 3（c）
に，試料位置近傍におけるビーム強度の二次元プロ
ファイルを示す。AKB集光ミラーは，全反射を用い
て集光を行うため，原理的に色収差がない。実験結
果においても，2.5～7.5 keVの範囲で，集光点が試
料位置近傍に維持されていることが確認された。こ
のような全反射集光ミラーの無色収差は，エネル
ギー変更時の再度の集光調整を不要にして，広いエ
ネルギー範囲で高フルエンスな集光ビームを利用可
能にする。このため，本システムは分光測定に適し
ている。

4 CaSO4·2H2O 粒子の顕微分光イメージング

本システムによる顕微分光イメージングの実証試
験として，CaSO4·2H2O粒子にスペクトロタイコグラ

フィ計測を行った。入射 X線のエネルギーは，Ca K

吸収端近傍の 4000.0～4093.2 eVから 24点，S K吸収
端近傍の 2226～2500 eVから 22点を選択した。各エ
ネルギーで試料を 200 nm間隔で走査し，19×19点
で回折強度パターンを取得した。走査点当たりの露
光時間は各点 1秒とした。図 4（a）に試料の電子顕
微鏡像，図 4（b）に Ca K端と S K端上における再構
成吸収像を示す。再構成像で観察された粒子の形状
は，電子顕微鏡像とよく一致した。更に，吸収像の
A，B，Cの 3点から抽出した空間分解吸収スペクト
ル（図 4（c））は，Ca K端と S K端における既報のス
ペクトル形状 5, 6）と類似していた。この結果から，本
システムにより，顕微分光イメージングが可能であ
ることが示された。

5 おわりに

本稿では，Nano Terasu BL10Uの広帯域な X線タイ
コグラフィ計測システムを紹介した。本計測系で利
用可能な 2.1～10 keVのエネルギーにおいて，テン
ダーX線領域におけるタイコグラフィ計測環境は，
現状，世界的に限定的である。特に，硫黄の高分解
能化学状態イメージングに適用できる点は先駆的で
あり，Nano Terasuの高輝度テンダーX線光源の強み
を生かした成果といえる。
本稿では説明を割愛したが，計測系にはコン
ピュータトモグラフィ（CT）用の試料回転ステージ
も実装されており，3次元イメージングも可能であ
る。既に筆者らは，テンダーX線領域での半導体デ
バイスの 3次元観察 7）や，含硫黄高分子の硫黄化学
状態の 3次元観察 8）等の応用を行った。今後は，複
数元素を対象とした顕微分光イメージング，動画撮
影環境の構築 9）に加え，充放電，加熱，引張試験等
のその場観察への展開を予定している。本計測系の
さらなる高度化と活用により，材料科学や生命科学
をはじめとする幅広い分野への貢献が期待される。
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図 4　（a）CaSO4·2H2O 粒子の電子顕微鏡像。（b）CaSO4·2H2O
粒子の（左）4093.2 eV と（右）2500 eV における吸収像。（c）
吸収像から抽出した（左）Ca K 端と（右）S K 端での空間分
解 X 線吸収スペクトル
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