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研究成果の概要（和文）：本研究課題は、1μmを下回る微細構造を持つX線信号を計測する能力を持つX線検出器の開発
を目的とした。本検出器のキーデバイスである高空間分解能シンチレーターの開発およびその性能の検証を計2年間で
実施した。平成26年度に、申請者が提案する手法：同母材のシンチレーター(Ce添加)・基板(無添加)間を固相拡散接合
し、基板の機械強度を利用してシンチレーター層の薄膜化を行うことで、一様な屈折率を持つ4μm厚薄膜シンチレータ
ーの開発に成功した。平成27年度は検出器の空間分解能計測を行うための計測装置を整備した。これを用い、空間分解
能は 600~700 nm に到達することを実証した。

研究成果の概要（英文）：In this research, we developed an x-ray two-dimensional detector capable of 
measuring x-ray signals with sub-micrometer structure. We planned to develop a key-factor, a high-spatial 
resolution scintillator, and to measure the spatial resolving power of the x-ray detector in two years. 
In 2014, we succeeded in producing a thin-film scintillator with thickness of 4 micrometer by using a 
novel fabrication method based on solid-state diffusion bonding. In 2015, we have constructed experiment 
setup for the spatial resolution measurement of the developed x-ray detector. The measurement result 
showed that the x-ray detector with a thin-film scintillator fabricated by the proposed method achieved 
spatial resolution of 600 ~ 700 nm.

研究分野： X線検出器
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１．研究開始当初の背景 
 X線自由電子レーザー（XFEL）・大型放射光
施設の利用実験では，X 線の回折・散乱像を
広範囲に取得する実験が多く，このデータの
取得に X線イメージング検出器が主なツール
として用いられる。特に、XFELは高輝度、コ
ヒーレンス、フェムト秒パルスを持つ新しい
X 線光源であり、世界最高レベルのコヒーレ
ント X 線を発生できるシンクロトロン放射
光源 SPring-8 で数分から数時間の積算時間
が必要であった測定を、フェムト秒パルス幅
のシングルショット露光で実現できる。従っ
て、XFEL 実験用の検出器はパルス毎にダイ
ナミックレンジを持つ積分型が主流となり、
特に日本・アメリカ・ヨーロッパの XFEL 施
設で検出器の開発が進められている。開発さ
れている検出器の種類として、大きく直接変
換型、間接変換型の 2種であり、それぞれ下
記の特徴を持つ。 
a) 直接変換型  
→ X 線 1 光子検出、大面積センサーアレイ 
b) 間接変換型（ファイバーオプティクス） 
→ 高い量子効率 
c) 間接変換型（レンズ結像型） 
→ 高空間分解能 
c)は可視光への変換効率が低いことと、レン
ズで集められる光の量も開口数を大きく取
れないためセンサーに到達する信号が弱く、
シンクロトロン放射光源の実験では長時間
露光による複数パルスの積算を行う。従って、
シングルショット計測に価値をなすパルス X 
線光源の使用に向かないとされてきた。ゆえ
に、申請者らは a)と b)に焦点を置き、XFEL
施設 SACLAの 利用実験に特化した X 線 2 次
元検出器：Multi-port CCD（MPCCD）検出器
を日本独自の技術で開発してきた[引用文献
①]。X 線 1 光子検出可能な感度・高ダイナ
ミックレンジ・大面積センサーアレイ機能を
持つ CCD センサーを採用した X 線 2 次元検
出器でピクセルサイズが50 µm である。MPCCD 
は 1)のタイプのセンサーであるが、シンチレ
ーターをファイバーオプティクスで CCD セ
ンサーと接合することで b)のタイプとして
使用することも可能であり、XFEL の利用実
験を広くカバーする。しかし、c) のタイプ
が持つ高空間分解能性能の要求も多く、シン
グルショット X 線分光器 への信号[研究業
績 5]、X 線干渉縞、X 線集光プロファイル
等のミクロンオーダーの構造を持つ X 線 2 
次元信号の測定では a)や b)のタイプの検出
器の空間分解能が数 10 µm 程度であるため、
計測精度不十分または計測不可能という課
題がある。これらの検出器で決まる計測性能
の制限は XFEL の利用実験手法の開発戦略上
無視できない。ゆえに、a)・b)のタイプの検
出器に並んでシングルショット計測が可能
な高い感度・高空間分解能を併せ持つ X 線 2 
次元検出器の開発は国内外で大きな研究課
題の一つになっている。 
 

２．研究の目的 
パルス X 線光源で空間分解能の高い計測

を行うには、シングルショット露光で十分な
SNR を保つ高感度および高位置分解能を両
立する X 線 2 次元検出器が必要である，10 
µm 以下の空間分解能を得るには、直接変換
型ではダイナミクスレンジなどの性能を相
当程度犠牲にせざるを得ない。ゆえに、研究
代表者は、新たな製法を利用した薄膜シンチ
レーターを開発し、感度と空間分解能を両立
した間接変換型のX線 2次元検出器の開発を
本研究の目的とした。空間分解能の最終目標
値は 1 µm 以下としている 
 
３．研究の方法 
(1) X線高空間分解能計測の基本 
X 線の間接変換検出は a)シンチレーター、

b)結像光学系、c)可視用イメージセンサーの

3 つの要素で構成される（図 1）。a) に X 線
を照射すると可視領域の蛍光が発生し、これ
を b)で c)に結像する。実効ピクセルサイズ
はレンズやファイバーオプティクスプレー
ト等の光学系を使用し、イメージの拡大縮小
をして目的に応じたサイズに設計できる。空
間分解能は理想的には a)の蛍光波長と b)の
開口数による回折限界で決まる。 
b)で拡大光学系を用いることで、一般的な X
線用半導体センサーの X線直接変換検出では
得られない 10 µm から 1 µm を下回る分解能
を得ることができる。しかし、実際には X線
の透過性と a)の厚みから発光点が光軸方向
に分布するため、そのデフォーカス成分が原
因で空間分解能が劣化する。ゆえに、X 線の
高空間分解能計測ではデフォーカス成分を
落とすために薄膜シンチレーターを使用す
ることが基本となる。1 µmを下回る分解能を
得るには光学的に厚み 10 µm 以下の薄膜シン
チレーターが必要とされる[引用文献②]。 
 
(2) 本研究提案の薄膜シンチレーター製法 

研究代表者は Ce:YAG と Non-doped YAG の
両セラミックスを固相拡散接合で異物を使
用せず接合し、複合化セラミックスを生成す
る。その後、機械加工で発光体である Ce:YAG
を薄膜化することで高空間分解能シンチレ
ーターを製作することを提案した（図 2(a)）。
Ce:YAG と Non-doped YAG の屈折率の差は
0.1%オーダーと非常に低いため、屈折率構造
はほぼ一様となり、シンチレーターと基板間
の界面で起きる反射を限りなくゼロにでき
る。また、基板部の Non-doped YAG を厚くす
ることができるため機械的強度が高く、加工

図１ 間接変換型 X 線 2 次元検出. 



面を研磨し両面に反射防止膜を施すことが
可能である。これにより、空間分解能を制限
する a) X 線の侵入長から生じる発光点のフ
ォーカスのズレ、b) シンチレーターやこれ
を支える基板の表面・界面で起きる多重反射
や散乱を完全に解決できる。放射線耐性の観
点では、シンチレーターと基板間で接着剤等
を使用していないので界面の劣化が事実上
無くなり、無機シンチレーターと同等の耐性
を持つと言える。加えて、基板部である
Non-doped YAG の厚みを mm～cm スケールで
自由に設計できるので X 線を完全に放射線
耐性の高い基板部で消滅させることができ
る。これにより、レンズや 2 次元線センサー
に X 線が到達しないので、システム全体で放
射線耐性が非常に高い 2 次元検出器が実現
できる。 
 
(3) 本研究の光学系 
本件で使用する光学系は感度・分解能の観

点から、高開口数の光学系を組んだ。従来の
方式では、レンズやセンサーを X 線の曝露か
ら防ぐために、シンチレーターで変換された
可視光をミラーで反射させて X 線の光路か
ら外す必要があった。また、高開口数を持つ
レンズはワーキングディスタンスが小さい
のでミラーを設置するスペースが取れず、消
耗品となっていた。本研究で開発するシンチ
レーターは前述の通り、基板部を mm～cm ス
ケールに厚くできるので X 線は放射線耐性
の高い基板部でほぼ消滅し、レンズやセンサ
ーに到達しない。ゆえにシンチレーターの直
後に対物レンズを設置することが可能とな
り、高開口数の光学系を組むことができる。 
 
４．研究成果 
(1) 4 µm厚薄膜シンチレーター製作の実現 

研究代表者は 3.(2)項で記述した方法にて、
最薄 4 µm厚の Ce:YAGシンチレーターの開発
に成功した。図 2(b)は 5・10・20 µm厚の Ce:YAG
の写真となる。これにより、複合化セラミッ
クスを利用した薄膜製法の確立をなした。 
 
(2) Lu3Al5O12を材料とした薄膜の実現 
YAG に加え、高エネルギーX 線に対する量

子効率向上のため、イットリウムより重元素
で あ る ル テ チ ウ ム を 材 料 と し た
Ce:Lu3Al5O12(LuAG)の 5 µm 薄膜の開発に成功
した。図 3 は Ce:LuAG と Non-doped LuAG と
の界面の電子顕微鏡像である。シンチレータ
ー 部 で あ る Ce:LuAG と 基 板 部 で あ る
Non-doped LuAGとの界面に空孔が全くないこ
とが見てとれる。これは接合時に焼結現象も
伴うので、体積拡散に加え粒界拡散も発生し、
空孔を埋めながら分子レベルで結合するた
めである[引用文献③④]。 
 
(3) 8 µm空間分解能の X線検出器の実現 
 最初の SACLAのイメージングのニーズとし
て、10 µm程度の空間分解能・2 mm角程度の

視野であった。この仕様に合わせて光学系を
設計した。これに、20 µm厚の Ce:YAGシンチ
レーターとピクセルサイズ 7.4 µm の市販の
CCD カメラを組み合わせ、SACLA にてその空
間分解能を評価した。10 keV の XFEL パルス
をφ10 µm の径のタングステンピンホールに
通し、φ10 µm X 線ビームに整形する。この
ビームを薄膜シンチレーターに照射し、点像
分布関数を測定した。レンズと CCDは放射線
耐性を持たないが、YAG 基板の厚みを利用し
X線を遮蔽することで、図 4(a)に示すように
機器の全てを直線上に配置したシンプルな

 

図 2 (a) 複合化セラミックスを利用した薄膜の

製法。(b) 製作した Ce:YAG 薄膜シンチレーター. 

 
図 3 Ce:LuAGシンチレーターと基板 LuAG界面の電

子顕微鏡像 

  

図 4 (a) 評価実験セットアップ: (XFEL)10 keV 

XFELビーム, (PIN) φ10 µm タングステンピンホ

ール, (LENS) イメージングレンズ, (CCD) 可視

用 CCDカメラ 。(b): CCDセンサーに結像された

φ10 µm  XFEL ビームプロファイル。 

(a) (b) 



構成を実現している。図 4(b) はシンチレー
ター上の蛍光をイメージングして得られた
ビームの横方向のプロファイルであり、ビー 
ムの径は 12 µm FWHM で観測された。これに
ピンホールのプロファイルをデコンボルー
ション処理することで結像光学系が 8 µm 
FWHM の空間分解能を持つことが確認された。
また、半日の間 400 mJ/mm2の出力で XFEL を
図 4(a)のセットアップでシンチレーターに
照射し続けたが、シンチレーター・レンズ・
CCD共にダメージは確認されなかった。 
 
(4) 8 µm空間分解能の X線検出器の実現 
 
図 5 は図 4(a) の評価セットアップをシング
ルユニット化した間接型 X線イメージング検
出器である。結像光学系で決まる空間分解能
が 8 µm であるため、そのナイキスト周波数
のちょうど 2 倍：4 µm/ピクセルになるよう
に倍率を最適化した。また、視野角は 2.56 x 
1.92 mm2 である。SPring-8 BL29XUにてこの
検出器を使い、X 線イメージングの実験を行

った。X 線のコリメートビーム（X 線倍率 1
倍）を使用し試料のアリに 12 keV、3 x 1010 
photons/sec/mm2で照射した。露光時間は 0.5 
sec でイメージを撮像した。図 6 はこの時に
得られたアリの X線透過像であり、シンチレ
ーター全面において感度と空間分解能の点
で一様な性能を示していることが確認でき
る。この検出器は SACLA の XFEL 利用実験で
供用中となっている[引用文献⑤]。 
 
(5) サブµm空間分解能の実現 
 サブµm 空間分解能を実現するために 5 µm 

厚 Ce:LuAG、開口数 0.85・倍率 100倍対物レ
ンズ、市販のピクセルサイズ 16 µmを持つ冷

 

図 5  構築した間接型 X線イメージング検出器. 

 

図 6 コリメート X線で撮像したアリの透過像. 

 

図 7 サブµm空間分解能計測のセットアップ. 

 

 

図 8(a) X線チャート X線透過像. (b) (a)の拡大

像 

(a) 

(b) 0.5 µm line & space 

10 µm 

2 µm 



却 EMCCDを用いて、間接変換型 X線イメージ
ング検出器を構築した。空間分解能評価には
最小構造 100 nm line & spaceを持つ X線チ
ャート（NTT-AT 社製 XRESO-100）に Cu ター
ゲット X線管の X線ビームを照射し、その透
過像を観測することで評価した。Ce:LuAG シ
ンチレーターの X線入射面にアルミニウムコ
ート、その背面に反射防止膜を施した。アル
ミニウムコートは迷光の遮断と、対物レンズ
と逆方向の発光を反射し、対物レンズが回収
する光の量を倍程度に増やす役割を持つ。X
線チャートをシンチレーターの X線入射面に
直接乗せ、X 線による回折成分を最小に抑え
ている（図 7）。シンチレーター上には 5 x 107 
photons/mm2/secの強度で X線を照射した。X
線の光子中心エネルギーは 8 keVである。本
セットアップにて、図 8(a)に示す X線透過像
の取得に成功した。本データは 300秒露光を
10 枚積算した画像となる。図 8(b)は X 線チ
ャート中心部を拡大した画像である。500 nm 
line & space（1 µm分解能）を明確に分離し
ていることが確認できる。また、これより小
さい構造も分解しており、本研究の最終目標
値である 1 µm空間分解能を超える 600 ~ 700 
nmを達成している。 
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