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研究成果の概要（和文）： 

元素の吸収端近傍の複数のX線エネルギーでコヒーレントX線回折イメージングの測定を行う

ことにより、ナノメートルスケールの空間分解能を有する X 線吸収スペクトルを抽出すること

が原理的に可能である。このような入射 X エネルギーを変更する実験では、試料に照射された

X 線の光子数を精度良く決定する必要がある。本研究では、コヒーレント X 線回折イメージン

グ実験のための入射 X 線フラックスモニターを開発し、FIB-CVD 法で作製したナノ構造材料

の電子密度分布を定量的に決定することに成功した。 

 
研究成果の概要（英文）：  
In principle, X-ray absorption spectrum at the nanometer scale can be derived from the 
coherent X-ray diffraction imaging at the X-ray energies around the X-ray absorption 
edge of a specific element. In such an experiment, the dose per surface unit of X-rays 
illuminated onto a sample has to be determined. In this study, incident X-ray intensity 
monitoring system for coherent X-ray diffraction imaging was developed. By using this 
system, we determined the dose of X-rays illuminated onto a nanostructured sample 
and quantitatively derived the electron density distribution of the sample. 
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１．研究開始当初の背景 

物質中のナノメートルスケールの特異な
電子密度分布が物質の電気伝導特性や磁気
特性に重要な役割を果たしていることがあ

る。確立された電子顕微鏡技術を駆使しても、
物質と電子の相互作用は複雑なため、試料の
電子密度を非破壊で定量的に評価すること
は困難である。一方、コヒーレント X 回線イ
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メージングは、電子顕微鏡と比べて、空間分
解能は务るが、物質の電子密度分布を定量的
に評価することが可能である。また、X 線の
エネルギーを吸収端近傍に合わせることよ
って、X 線吸収スペクトル(XAFS)の情報を抽
出することも、原理的には可能である。 

通常の、X 線顕微法では、X 線の屈折率の
変化から試料電子密度分布を導出できるが、
空間分解能が X 線の結像素子の分解能によ
って制限されるため、ナノメートルスケール
の空間分解能でイメージングすることは困
難である。一方、コヒーレント X 線回折イメ
ージング法では、試料にコヒーレント X 線を
照射し、遠方で観測されるコヒーレント X 線
回折パターンに位相回復計算を実行するこ
とで、試料像を得る。よって、空間分解能は
レンズによって制限されないため、ナノメー
トルオーダーの空間分解能を達成可能であ
る。これまで、このコヒーレント X 線回折イ
メージングにより、ポーラスシリカやウィル
スの電子密度分布を導出したという報告が
ある。 

コヒーレント X 線回折イメージングを用
いて、試料の電子密度を定量的に導出するた
めには、試料に照射された X 線光子数を精度
良く決定する必要がある。しかしながら、放
射光を利用するコヒーレント X 線回折イメ
ージングでは、通常、ピンホールを通過した
X 線ビームの一部分(位相も振幅も一様な平
面波の部分)のみを使って実験するため、X 線
照射量を見積もることが難しく、電子密度を
精度良く決定できないという問題があった。 

 

２．研究の目的 

 コヒーレント X 線回折イメージング実験
において、電子密度分布の定量性を高め、
XAFS イメージング法へと展開させるために、
試料に照射される X 線光子数を精度良く決
定する方法を開発・実証することが本研究の
目的である。 

 

３．研究の方法 

 本研究では、電子密度が既知の参照試料お
よびナノ構造物質を大阪大学の設備を利用
して製作する。また、コヒーレント X 線回折
イメージング実験のための、入射 X 線フラッ
クスモニターを開発し、第三世代放射光施設
SPring-8 に構築したコヒーレント X 線回折イ
メージング装置に導入する。そして、作製し
た試料のコヒーレント X 線回折イメージン
グ実験を SPring-8 の理化学研究所専用のビー
ムライン BL29XUL にて行い、電子密度分布
の定量的な導出を行う。さらには、特定元素
の吸収端近傍での測定も行い、XAFS スペク
トルの導出を試みる。 

 

 

４．研究成果 

(1)ナノ構造物質および参照試料の作製 

ナノ構造物質は収束イオンビーム化学気
相成長(FIB-CVD)法により 200nm 厚さの SiN

メンブレンチップ上に作製した。図 1(a)に作
製した試料の SEM 像を示す。Ga

+イオンが
W(CO)6 シードガスを分解するために使われ
ており、エネルギー分散型 X 線分析の結果、
39 at. % C、15 at. % Ga、18 at. % O、28 at. % W

であった。図 1(b)に試料の原子間力顕微鏡 

(AFM)像およびその一部分の断面プロファイ
ルを示す。矢印で示した箇所に 5nm 高さのス
テップ構造が観測された。また、参照試料と
して、270nm 厚さの SiN メンブレンチップ上
に Cu のアイランドを作製した。図 1(c)は、
Cu アイランドの SEM 像である。SiN メンブ
レン上に Cu 薄膜を蒸着し、その後、FIB ミ
リングによって~1.5×1.5um

2 のアイランド
状の形に加工した。この Cu 薄膜の密度は、X

線反射率測定により 8.80 g/cm
2であると評価

された。また、Cu アイランドの高さは、AFM

観察の結果、125nm であった。 

 

(2)入射 X 線フラックスモニターを搭載した
コヒーレント X 線回折イメージングの開発 

図 2にコヒーレントX線回折イメージング
の実験配置を示す。5keV に単色化した X 線
を直径 20um のピンホールを通過させ、試料
に照射した。ピンホールと試料間に二枚のガ
ードスリットを設置し、ピンホールからの寄
生散乱の一部をカットした。また、ピンホー
ルから試料位置までの距離を 585mmとした。
この時、試料面上での強度分布一様でなく、

 

図 1 (a)FIB-CVD 法で作製したナノ構造
物質の SEM 像。(b)ナノ構造物質の AFM
像および形状分布。(c)参照試料の Cu ア
イランドの SEM 像。 



 

 

図 2 中の左上の挿入図のような分布を有し、
試料をそのピーク中心に配置した。入射 X 線
強度のプロファイルのピーク幅に対して、試
料サイズが十分小さいため、試料には、位相
および振幅が一様な平面波が照射されてい
るとみなすことができる。試料からのコヒー
レント回折強度は、試料位置から 2.32m 下流
に設置された直接撮像型の CCD 検出器によ
って測定された。CCD 直前には、ビームスト
ップが配置され、ビームストップには Si-PIN

ダイオード検出器が取り付けられており、コ
ヒーレント X 線回折強度データ収集と同時
に入射 X 線のフラックスがモニターされた。
この Si-PIN ダイオード検出器は International 

Radiation Detector 社製の特注であり、チップ
端付近まで検出感度があり、ダ 200um の位置
に到達する低角領域の測定の際にも、入射 X

線フラックスをモニターすることが可能で
ある。CCD 検出器のダイナミックレンジが小
さいため、ビームストップ位置を変更するこ
とで低角領域と高角領域に分けて、回折パタ
ーンデータを取得した。X 線照射時間は、ナ
ノ構造試料は 2400 秒、参照試料は 3300 秒で
あった。 

 

(3)ナノ構造試料の電子密度分布の導出 

図 3(a)および図 3(b)に Cu アイランド参照
試料および FIB-CVD 試料のコヒーレント回
折パターンを示す。そして、この回折パター
ンに位相回復計算を実行して再構成した像
を図 3(c)および図 3(d)に示す。FIB-CVD 試料
の半周期分解能を位相回復伝達関数で評価
した結果 21.1nm であった。 

再構成像の強度は、試料電子密度分布の入
射 X 線の進行方向に対する投影と比例関係
にある。ここで、電子密度を決定するために
は、試料に照射された X 線光子数を知る必要
がある。まず、参照試料に照射された単位面
積あたりの光子数は、 

で与えられ、この式より、4.2×10
9
 光子/um

2

と見積もられた。ここで、r は試料と検出器
間の距離、s は CCD の 1 ピクセルあたりの
面積、reはトムソン散乱長、f

refは参照試料の
再構成像のある領域の像強度の和、refは試料
のある体積 V

refでの電子密度である。f
refおよ

び V
ref は、図 3(c)内の赤で囲まれた領域につ

いて計算された。また、ref はアボガドロ数、
Cu の質量密度、原子番号、質量から計算され
た。 

 一方、FIB-CVD 試料に照射された単位面
積あたりの光子数(I0)は、 

で与えられる。ここで、N および Nref は
FIB-CVD 試料および参照試料の回折パター
ンの測定中に Si-PIN ダイオードで測定され
た電荷量の合計である。この式より、I0は 6.3

×10
9
 光子/um

2 と導出された。これより、図
3(d)に示すように再構成像強度を電子密度の
単位で表すことが出来た。さらに、AFM で計
測した試料高さの情報を用いて、FIB-CVD 試
料の電子密度を導出すると 3.6×10

3電子/nm
3

であった。この電子密度の値は、エネルギー
分散型 X 線分析の結果から見積もられる電
子密度に矛盾しないものであった。また、図
4 は、図 3(d)の再構成像の線に沿っての断面
と AFM 像の断面を並べて表示したものであ
る。5nm のステップ高さが 2.3×10

7電子/ピク
セルであり、この再構成像のコントラスト分
解能が 2.3×10

7 電子/ピクセルより良いこと

 
図 2 入射 X 線フラックスモニターを搭
載したコヒーレントX線回折イメージン
グ実験の概略図。 

 
図 3 (a)(b)コヒーレント回折パターン。
(a)Cu 参照試料、(b)FIB-CVD 試料。(c)(d) 
(a)および(b)の回折パターンに位相回復
計算を実行して導出された再構成像。 

 

 



 

 

が分かった。また、タングステンの LⅢ吸収
端近傍の複数の X 線エネルギーでコヒーレ
ント X 線回折パターン測定を行い、パターン
中のいくつかの斑点強度のエネルギー依存
性を調べた結果、XAFS スペクトルと良く似
たスペクトルを取得することができた。これ
は、試料内部の局所領域を反映した XAFS ス
ペクトルであると解釈できた。また、本シス
テムを用いて様々な試料のコヒーレント X

線回折イメージング実験を行い、試料の電子
密度分布を定量的に評価すること方法とし
て標準化することができた。 
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