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研究成果の概要（和文）：本研究では、コンパクトな実験室Ｘ線源によって数nmスケールの空間分解能の三次元硬Ｘ線
顕微鏡を将来的に実現するための基盤技術の確立を目指した。投影型X線位相差分顕微鏡を考案し、波動光学理論の構
築、シミュレータの開発などを行った後、μmサイズX線源を利用した原理実証実験を行い、Fresnel回折を伴った吸収
像、縞位相造、ビジビリティコントラスト像の三枚の独立な画像の取得に成功した。さらに、本着想を発展させたX線
位相差分ラミノグラフィシステムを実現するための基盤技術の確立を目的として、微細加工技術を利用した微小ターゲ
ットの開発、フレキシブルX線格子などの開発を行った。

研究成果の概要（英文）：The final goal of this project is to realize three-dimensional and high-sensitive 
projection X-ray microscope using a compact laboratory source near future. We have established several 
elemental techniques to realize this microscope. We have successfully described X-ray propagation in the 
X-ray microscope system by a wave-optics theory and developed a simulator that allows us to predict the 
X-ray propagation and design the X-ray microscope. We have constructed an X-ray projection microscope 
using a compact laboratory with a μm-size X-ray source and demonstrated that three independent images 
(absorption, fringe-phase, and visibility-contrast images) with Fresnel diffraction can be obtained by 
the X-ray microscope. We further developed elemental techniques including fabrications of structured 
X-ray target and flexible X-ray grating.

研究分野： Ｘ線光学

キーワード： Ｘ線　顕微鏡　位相　イメージング　三次元　ナノ材料　燃料電池　細胞・組織
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

電子（あるいはスピン）デバイス開発から
燃料電池などの新エネルギー技術開発にわ
たる工学分野、あるいは生物・医学分野など
への応用の観点から、試料内部の構造を数 nm

～数百 nm スケールの高空間分解能で、しか
も非破壊で観察する技術への関心が近年ま
すます高まっている。加えて、炭素系デバイ
ス中の欠陥の検査、動作中の燃料電池内部の
観察、さらには神経細胞のネットワークの三
次元可視化、といった最先端の課題に応える
ためには、軽元素に対して感度が高いことが
不可欠である。硬Ｘ線顕微鏡は、近年の集
光・結像レンズの急速な進歩によって、不透
明な厚い物体の内部を高空間分解能で観察
する方法の一つとして注目を集めてきた。し
かしながら現状は発展の途上にあり、今後さ
らなる展開が期待される。本申請では、2009 

年に我々が提案した新しいタイプの硬Ｘ線
位相差顕微鏡[1,2]の着想をさらに発展させ、
先端的なＸ線光源技術、微細加工技術、およ
び情報処理技術を融合することによって、従
来型よりもはるかに高性能な硬Ｘ線顕微鏡
の開発を目指すものである。 

1895 年にレントゲンによりＸ線が発見さ
れて以来、硬Ｘ線（以下では単に「Ｘ線」と
呼ぶ）は物体内部を観察するためのツールと
して広く利用されてきた。現在広く社会に普
及しているＸ線撮像装置の多くは、本質的に
は百年以上前と同様の方法で、Ｘ線の吸収を
利用したもの（吸収コントラスト）である。
しかしながら、軽元素で構成される弱吸収物
体には感度が不十分という問題があった。こ
れを解決する方法として、1990 年代に入っ
て、Ｘ線が物体を透過したときに生じる位相
シフトを利用するいくつかの方法が提案さ
れ、大きなブレイクスルーをもたらした[3]。
Ｘ線の位相シフトの相互作用断面積は、吸収
のそれに比べて数桁（軽元素に対しては約三
桁）大きい。そのため、吸収では区別できな
い内部構造でも位相イメージングでは十分
なコントラストが実現できる。当初はシンク
ロトロン放射光源など大規模な施設を利用
する方法が主であったが、最近、実験室Ｘ線
源（連続Ｘ線、球面波）でも機能するＸ線
Talbot 干渉計[4,5]が世界的に注目されてお
り、我々のグループと欧州、米国、中国など
各国のグループの間で激しい開発競争が繰
り広げられている（[4]、[5]の引用件数の合計
は 2011 年 10 月時点で既に 200 を超えてい
る）。 

Ｘ線顕微鏡においても、吸収コントラスト
を利用する場合には、感度不足という問題が
存在する。これを解決する方法として、位相
コントラストを利用した様々な方法がこれ
まで提案されてきた。代表例として、Zernike 

の位相差顕微鏡がある。この方法は現在広く
普及しているが、強位相物体に対しては定量
性がない、像の縁にハローが生じるなどの問
題がある。 

本申請では、上記の新しいタイプの高感度
Ｘ線位相顕微鏡[1,2]（以下ではＸ線 Talbot 位
相差顕微鏡と呼ぶ）を発展させる。この方法
は上記のＸ線 Talbot 干渉計と同様に Talbot 

効果によって生じる自己像を利用したもの
であるが、位相格子一枚だけで実現できるシ
ンプルな光学系で、Zernike 型ではカバーで
きない強位相物体に対しても定量測定が可
能である、など優れた特長を有する。 

 

２．研究の目的 

本研究では、計測技術のフロンティアとし
て、コンパクトな実験室Ｘ線源によって数nm 

スケールの空間分解能の三次元硬Ｘ線顕微
鏡を将来的に実現するための基盤技術の確
立を目的とする。本申請で提案する方法は、
2009 年に我々が提案した新しいタイプの硬
Ｘ線位相差顕微鏡の着想[1,2]をさらに発展さ
せたもので、従来の方法にはない高感度の定
量イメージングが実現できると期待される。
Ｘ線光学の知識と、先端的なＸ線光源技術、
微細加工技術、および情報処理技術を駆使し
て、まずは百nm よりも高い空間分解能で、
高感度あるいは短露光時間の硬Ｘ線顕微鏡
を実現するための基盤技術の確立を目指す。 

 

３．研究の方法 

 図1のようなX線顕微鏡（投影型Ｘ線Talbot 

位相差顕微鏡と呼ぶ）の実現を目指す。この
X線顕微鏡は、通常のX線Talbot干渉計と異な
り、一枚の位相格子のみを用いるものであり、
かつ位相格子を光源の非常に近くに配置し
て自己像を非常に大きく拡大するようにし
たものである。このX線顕微鏡に縞走査法を
適用すると、空間分解能が主に画像検出器と
試料の拡大率で決まるため、通常のX線Talbot

干渉計よりも高い空間分解能が実現できる。
さらに、通常のX線Talbot干渉計においては、
試料によるX線の位相シフトの微分の情報が
得られるため、拡大率を大きくすると、波面
の曲率が小さくなり、位相微分シグナルが小
さくなってしまう（すなわち感度が低下す
る）という欠点があるが、本配置では、位相
の差分像が得られるため、拡大率を大きくし

 

図 1 投影型Ｘ線 Talbot 位相差顕微鏡の実

験配置。 



ても感度が減少しないことが期待される。こ
のX線顕微鏡で、まずはμmオーダー光源サイ
ズの実験室Ｘ線源によりＸ線Talbot 差分顕
微鏡の実証実験を行う。プラスティック標準
試料や生体組織、燃料電池などの実用的な観
点から要望の高い試料によって描出性能を
評価する。加えて、次のステップとして、三
次元撮像を目指したX線位相差分ラミノグラ
フィシステム（図2）を実現するための基盤
技術の開発を目指す。 

 

４．研究成果 

研究協力者とともに図 1の投影型Ｘ線
Talbot位相差顕微鏡の開発を行った。本光学
系のための波動光学理論の整備と、数値計算
プログラムの開発、およびμmオーダーの光源
サイズの実験室Ｘ線源により投影型Ｘ線
Talbot差分顕微鏡の実証実験を行った。 

まず、波動光学理論の整備から着手した。
従来のX線Talbot干渉計においては、試料によ
るFresnel回折の効果が取り入れられていなか
った。すなわち、いわゆる投影近似が主に用
いられてきた。この理論をさらに発展させて
、試料によるFresnel回折の効果を考慮に入れ
た波動光学理論の構築を行った[6]。その結果
、投影型X線Talbot位相差分顕微鏡の場合には
、結像型のような単純な正負のツイン像では
なく、ツイン像の各像が試料によるFresnel回
折の効果を含むことが明らかになった。した
がって、ツイン像から位相像を求めれば、原
理的にFresnel回折を伴った試料の位相像が得
られることになる。 

この理論に基づいて数値計算プログラム
を開発し、実際に上記の現象を確認した。ま
たこのプログラムの計算結果に基づいて、実
験配置などを検討した。 

次に、μmの光源サイズの実験室Ｘ線源によ
りＸ線Talbot差分顕微鏡の実証実験を行った
。実験室光源としては、LaB6からの熱電子放
出型電子銃からの電子をサブμmサイズに集
光してターゲットに照射するタイプのX線源
を用いた。ターゲットにはタングステンを用

いた。画像検出器としては、Princeton社の直
接撮像型CCDカメラを用いた。このカメラは
10 keV弱のX線に高い感度を有しているため
、タングステンのLα線（8.4 keV）に合わせて
光学系を構成した。すなわち、回折格子（G1

）としては、このエネルギーのX線に対して
π/2位相シフトを与える 1 μm厚Ta格子（
NTT-ATN社製）を用いた。画像検出器は光源
から887 mmの位置に配置した。空気による特
性X線の吸収を低減するため、Heビームパス
を作製し、位相格子-画像検出器間に配置した
。さらに余計な寄生散乱を低減するため、G1

のすぐ下流にアパチャーを配置した。 

 原理実証を行うため、まずはTalbot効果に
より生じている自己像が観察できているか
確認した。図3に、G1の位置を変えたときに
画像検出器で得られる像がどのように変化
するか測定した結果を示す。図のように
Talbot次数が0.5に相当するG1の位置で、像の
ビジビリティが極大になった。π/2位相格子に
おいては、Talbot次数が0.5の奇数倍のときに
、自己像のビジビリティが極大になることが
知られており、この結果は得られた縞模様が
Talbot効果によって生じた自己像であること
を示している。 

 次に、自己像のビジビリティがG1の周期に
どのように依存するか確認した。図4上にそ

の結果を示す。この結果から、実際の光源サ
イズを見積もることができる。電子の集光サ
イズはサブμmで、テストチャートを用いた解
像度テストでも0.6 μmのライン・アンド・ス
ペースが解像できたが、実際の光源サイズは
2 μm程度まで広がっていることが明らかに
なった（図4下の青破線）。 

 さらに、試料を挿入して、X 線位相イメー
ジングの原理検証実験を行った。試料として
は、プラスティック標準試料や、燃料電池内
部に使用される可能性のある材料など実用
的な観点から要望の高いものを用いた。 

 

図 2 X 線位相差分ラミノグラフィシステム

の概念図。 

 

図 3 自己像のビジビリティの Talbot次数依存

性。 



図 5 に直径 6 μm のポリスチレン球を撮像
した例を示す。この例は 4000 秒の露光時間
で撮影したもので、自己像を Fourier 変換して
像を求める、いわゆる Fourier 変換法を適用し
たものである。この場合には、自己像の強度
の平均から求められる吸収像、自己像のシフ
トから求められる縞位相像、さらに自己像の
ビジビリティから求められるビジビリティ
コントラスト像という三枚の独立な画像が
得られる。Fourier 変換法においては、空間分
解能は自己像の周期で決まり、また、縞位相
像は位相微分に比例する。実際に図 5 中のよ
うに位相微分像に対応する画像が得られた。
また吸収像（上図）においては、理論と数値
計算から予想された通り、Fresnel 回折によっ
てエッジが強調された画像が得られた。 

 

 Fourier 変換法では、空間分解能を自己像の
周期よりも高くできないため、G1 を周期の
何分の一かずつ平行移動して、複数の画像を
取得することによって X 線位相イメージン
グを行う、いわゆる縞走査法を試みた。G1

をピエゾステージによって平行移動し、25 ス
テップの縞走査を行った。各画像の撮像時間
は 200 秒とした。しかしながら、撮影中に
G1 および試料がドリフトする問題が発生し、
良好な画像を得ることが困難であった。 

そこで、撮像室内の温度変動をできるだけ
小さくする工夫を行った。また試料のドリフ
トの補正を画像解析によって行うことを試
みた。さらに G1 のドリフトについては、自
己像の動きを画像から自動的にモニターす
る方法を開発した。このような回折格子のド
リフトの直接的なモニターは、モアレ縞を利
用する通常のX線Talbot干渉計では困難であ
り（強度変動を一意的にドリフトに帰着でき
ないため）、本手法の特長の一つである。得
られた G1 位置は、不等間隔になる。そのた
め、各画素で最小二乗法によるフィッティン

グを行い、自己像のシフト量を求めた。 

図 6 にこのような工夫や補正を加えて得ら
れた画像を示す。Fourier 変換法の場合と同様
に、試料のエッジが Fresnel 回折により強調さ
れた画像が得られた。また他の二枚の画像に
ついても通常の Talbot干渉計では得られない
特徴的な画像が得ることに成功した。 

 本研究では、上記の投影型 X 線 Talbot 差分
顕微鏡の着想をさらに発展させて、図 2 の X

線位相差分ラミノグラフィシステムを実現
するための基盤技術の確立も目指した。本シ
ステムを実現する基盤技術の一つに、光源制
御による空間コヒーレンス制御が挙げられ
る。本研究では、その第一ステップとして、
微細加工技術を利用した微小光源列（今回は
タングステンターゲット微小光源列）の作製
を試みた。ダイヤモンドウェハ上にリフトオ
フなどの方法によりタングステンの微小パ
ターンを作製し（図 7）、Ｘ線発生時に、この
パターンに微小径電子線を照射するわけで
あるが、電子線照射時にタングステンパター
ンが破壊されないための試行錯誤を行った。 

ラミノグラフィシステムを実現するため
の基盤技術として、他にフレキシブル位相格
子の開発を行った。メンブレン中に数 μm 厚
の Au のパターンを埋め込んだフレキシブル
Ｘ線位相格子を作製した。この格子は、Si 基

 

図 4 自己像のビジビリティの G1 周期依

存性。 

 

図 5 Fourier 変換法により求められた直径 6 

μm ポリスチレン球の吸収像（上）、縞位相像

（中）、およびビジビリティコントラスト像

（下）。 



板上にめっき技術により作製した Au 格子パ
ターンを、エポキシ系樹脂に埋め込み、さら
に基板側をエッチングにより除去すること
によって作製可能であり、エポキシ樹脂の厚
さが 50 μm 程度であることから、自由に変形
することができる。 

めっきに代わる技術として、金属ガラスの
インプリント技術についても試みた[7]。めっ
きは、不均一が増幅される、作製時間が非常
に長い、歩留まりが悪いなどの欠点を有して
いるが、金属ガラスのインプリント技術では、
短時間の格子作製が可能であり、将来有望な
方法であると期待している。 

さらに萌芽的研究として、GIUSAXS の予
備実験を試みた。図 5 下図に相当するビジビ
リティコントラスト画像では、試料内の解像
できないサイズのランダムな微小構造がコ
ントラストに寄与している[8]。我々は、この
コントラストを定量的に説明することに成
功している[9,10]。この技術を微小角入射配置
に応用し、試料表面の微小構造の情報を取得
する予備実験を行い、実際に本手法が有効で
あることが確かめられた[11]。 

 本研究の成果の一部は、2013年2月にRoyal 

Societyの主催で開催された国際ワークショ
ップの招待講演、その他いくつかの招待講演

、出版物などにおいて発表された。金属ガラ
スインプリント技術により回折格子の作製
を行った研究は、論文として出版され、東北
大学よりプレスリリースされた。 

本研究で提案した図2のラミノグラフィシ
ステムは、試料を回転することなしに、三次
元動画撮影を行うことが可能であることか
ら、将来有望な方法と考えられるが、本研究
でいくつかの問題点が明らかになった。例え
ば、光源サイズが予想よりも大きく、自己像
がぼけてしまう結果、エッジ強調された吸収
像が最も感度の高い結果となった。X線位相
イメージングの高感度性をフルに利用する
ためには、より微小で、より強度の大きいX

線源が不可欠である。そのようなX線源を実
現するための電子銃の開発も他のグループ
により進められており、今後はX線源開発も
含めたさらに大きなプロジェクトとして、本
研究を推進していきたいと考えている。 
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