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  高分解能 X 線回折顕微法の開発と応用 
                    大阪大学大学院工学研究科 高橋幸生 

               
 
X線顕微鏡はX線の高い透過性と短波長性を活か

し, 厚い試料の内部構造を非破壊で高分解能観察

できる方法として広く用いられている。特に, 近年

の放射光科学において, その技術的な進展は目覚

しい。しかしながら, 原子分解能を達成している電

子顕微鏡と比べるとX線顕微鏡は空間分解能の面で

大きな遅れをとってきた。これは, X線が電子線と

比べてその進行方向を変えることが困難, すなわ

ち, 優れたレンズを作製することが困難であるこ

とに起因する。この問題を回避して, 原理的にX線

波長程度の分解能を達成可能なのが, X線回折顕微

法である。X線回折顕微法は, コヒーレントX線回折

の散乱強度測定を行い, レンズの代わりに位相回

復計算を用いて, 試料像を得る。このX線回折顕微

法の歴史は比較的浅く, 1999年のMiaoらの報告[1]

が契機となって, 世界中の放射光施設で実験が行

われるようになり, 手法開発から応用に至るまで

多くの報告がなされてきた。本稿では, 特に最近著

者らが行ってきた硬X線集光ビームを利用した高分

解能回折顕微法の開発と応用、そしてその将来展望

について述べる。 

X線回折顕微法の理論空間分解能はX線波長程度

(オングストロームオーダー)であるが, 実際にそ

れを達成することは容易なことではない。高分解能

を達成するには, 高散乱角度の微弱な回折強度を

測定する必要があり, 高フラックス密度のコヒー

レントX線を試料に照射しなければならない。

SPring-8のような既存の放射光源を使って, 高フ

ラックス密度のコヒーレントX線を得る唯一の方法

がX線を集光することである。放射光用のX線集光素

子の中で, X線全反射ミラーは, 集光効率に優れ, 

高フラックス密度のコヒーレントX線ビームを形成

することができる。我々は, 2008年より2枚の楕円

形状ミラーからなる 2次元集光素子である 

Kirkpatrick-Baez(KB)ミラーを用いた高分解能Ｘ

線回折顕微法の開発を開始した。まず, SPring-8

のBL29XULでの実験を想定した波動光学シミュレー

ションを行い, ミラーの最適形状について検討し

た。シミュレーションの結果, ～1µmの集光ビーム

を形成し, 試料サイズを～200nm以下とすれば, 集

光点に試料を設置した場合, 従来の実験と比較し

て, 2桁以上フラックス密度の大きなコヒーレント

X線を試料に照射できることが判明した[2]。 

KBミラーを使って高密度にX線を集光するには, 

理想形状に近く, 高いX線反射率をもったミラーで

ある必要がある。よって, 出来る限り形状誤差, 表

面粗さの小さいミラーであることが望ましい。大阪

大学の山内教授のグループで開発されたElastic 

Emission Machining(EEM)技術は, 形状誤差, 表面

粗さをナノメートルオーダーまで小さくすること

のできる画期的な加工技術である。我々は, 株式

会社ジェイテックからEEM加工により作製したミラ

ー(商品名：OSAKA MIRROR)を購入し, このミラーを

備えた集光ユニットを回折顕微法装置に組み込み， 

高分解能回折顕微法装置を構築した。 

図1に, KBミラーによって集光されたX線ビーム
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を銀ナノ立方体粒子に照射して得られた回折パタ

ーンを示す[3]。十字状の斑点模様が低波数から高

波数領域に伸びているのが分かる。このパターンは, 

光学の教科書になら必ず載っている矩形開口から

のフラウンホーファー回折パターンと同じである。

その強度分布はシンク関数の二乗に従うことが知

られている。回折強度が145µm-1付近まで観測され

ており, ～3nmの構造をＸ線回折により分解できた

ことを意味する。このような高コントラストな回折

パターンを測定できたのは, 試料に照射されるX線

が非集光時に比べて100倍以上高密度で, なおかつ

ノイズの原因となるミラー表面粗さに由来する寄

生散乱がほとんど無視できるため, 高いS/N比で回

折強度を測定できたことに由来している。また, 位

相回復計算によって, 回折強度分布から試料像の

再構成を行った結果, 3nmの分解能で試料像を再構

成できた。これは, X線顕微鏡において達成された

世界最高の分解能であった。 

高分解能X線回折顕微法を使って金属ナノ粒子を

観察すると, 金属ナノ粒子の微細構造を鮮明に可

視化することができる[4]。図2に金銀ナノ中空粒子

を観察した例を示す。この金銀ナノ中空粒子は, 銀

ナノ立方体粒子を塩化金酸溶液中に浸し, 銀と塩

化金イオン間のガルバニ置換反応によって合成し

た。図2(a)は様々な入射X線角度で測定された複数

枚の回折パターンを位相回復して導出される等電

子密度面であり, 粒子の表面に小さな穴や窪みの

あることが分かる。これまでの研究からガルバニ置

換反応の初期過程において, 粒子表面に小さな穴

が形成されることが報告されており, 今回観察さ

れた表面の小さな穴は, 初期段階の反応に関係し

ていることが示唆される。また, 粒子の三次元電子

密度分布像をスライスすると, 内部構造を電子密

度分布として詳細に調べることができる。図2(b)

に断面像を示す。断面像を調べると, 粒子の角に金

原子の多く含まれる領域が局在している傾向が見

られる。このことから, 粒子の角を起点として置換

反応が進行したことが示唆される。また, 断面像か

ら最も薄い構造の断面プロファイルをプロットす

るとその半値半幅は10nmであり, これは, 10nmより

優れた空間分解能で, 観察できていることを意味

するとともに, X線CT撮影で達成された世界最高分

解能であった。 

試料に照射するコヒーレントX線のフラックス密

度を大きくすると, 微弱なコヒーレントX線回折強

度を測定できるようになる反面, 試料の照射損傷

を無視できなくなる。すなわち, 空間分解能が照射

損傷によって制限されてしまう。この問題を解決す

るのが, 次世代光源であるX線自由電子レーザーで

あり, 現在, SLAC国立加速器研究所(アメリカ),ド

イツ電子シンクロトロン施設, SPring-8で建設中

である。X線自由電子レーザーでは,フェムト秒オー

ダーの短時間に, SPring-8の109倍程度の強度のコ

ヒーレントX線を試料に照射することが可能となる。

X線照射によって, 当然, 試料は破壊されるが, 試

料損傷が顕著になる前に, コヒーレント回折強度

を取得できる可能性がある。すなわち, 単分子であ

っても原子分解能イメージングが実現できる。近い

将来, 日本の硬X線自由電子レーザーをOSAKA 

MIRRORで集光し, 究極的なX線イメージング実験が

実現することを願っている。 
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図1 OSAKA MIRRORによって集光したコヒーレントX

線ビームを照射して得られた銀ナノ立方体粒子か

らの回折パターン。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図2 高分解能X線回折顕微法によって観察した金銀

ナノ中空粒子。(a)表面像, (b)断面像。 

 
 
 
レーザープラズマ X 線による微細加工 

          筑波大学大学院数理物質科学研究科電子・物理工学専攻  

                        牧村哲也、鳥居周一、村上浩一 

          産業技術総合研究所光技術研究部門         新納弘之 

               
 
 Ｘ線と物質の相互作用に関しては多くの研究が 

なされているが, Ｘ線照射のみにより物質表面が 

爆発的に剥ぎ取られるアブレーションの閾値以上 

のエネルギー密度のＸ線と物質との相互作用は未 

開拓の分野である. 既存の半導体技術やそれを基 

礎とした MEMS 技術では加工が困難な材料および

長さ領域における加工が可能になると期待できる. 

特に, スループットが高く低コストな無機透明材

料のマイクロ・ナノ加工法は，医療やバイオテクノ

ロジーの分野における極微量化学分析器および極

微量化学反応器の作製における基盤技術となりえ

る.  

 我々は，Ｘ線による実用的なマイクロ・ナノ加工

法の確立を目指し, Ｘ線源としてナノ秒のレーザ

プラズマ Ｘ線に着目した. レーザープラズマＸ線

は広いスペクトル幅を有するため, これを無駄な
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く被加工物に照射するため集光できる帯域が広い

斜入射型の集光光学系を採用した. これにより, 

SiO2 [1-4], Al2O3 , PMMA[5], PDMS などの広範な

材料のＸ線直接加工が可能であることが明らか と

なってきた.  

 図 1 にレーザープラズマＸ線を用いた加工装 

置の模式図を示す. Ｘ線源(X) として, ターゲッ 

ト(T)にパルスレーザ光(L) を照射することにより

発生するプラズマの発光を利用した. 本研究では，

10－ 4 Pa まで排気した真空チャンバー内で，波長 

532 nm, パルス当たりのエネルギー 700 mJ/pulse, 

パルス幅 7 ns，繰り返し周波数10 Hz の Nd:YAG レ

ーザーをターゲットに照射して発生させた. 発生

したＸ線を効率よく集光するため, 回転楕円体か

ら成る楕円ミラー (M) を用いて試料 (S) に集光し

て照射した. この集光照射には，シリカガラスで作

製した楕円ミラーの表面上に, 金をコートしたミ

ラーを用いた. 楕円ミラーは試料表面上で波長が 

10nm 前後のＸ線の強度が最も高くなるよう設計し

てある.Ｘ線の強度は,Ｘ線がミラーに入射する仰

角と光源からのミラーを見込む立体角により決ま

る. ミラーに対して 200 mrad で入射すると，波長

が 10 nm 前後のＸ線を効率よく集光できる. ただ

し，概略 5 nm より短い波長のＸ線はミラーで反射

できず試料には照射されないことになる.Ｘ線発生

のためにターゲットにレーザ光を照射すると，プラ

ズマが発生するが，同時に高速電子，高速原子，高

速イオン，1µm 程度の大きさの液滴がターゲットか

ら放出される。これらが被加工物表面に直接到達 

しないよう遮蔽板 (B) を設置した.  

 図 2 は, レーザプラズマＸ線を照射したシリカ 

ガラスの共焦点レーザ顕微鏡写真である. Ｘ線を 

照射した効果が明確になるよう，コンタクトマスク

を用いた. このコンタクトマスクは，Ni 製で格子

状に四角形の穴が開けてあり, Ｘ線を照射する際

に試料表面に設置した. 図から明らかなように, マ

スクの四角い穴を通してＸ線を照射した領域の表

面が削り取られている (アブレーション) ことが

分かる. この場合 10 ショット照射することで表面

から 470 nm アブレーションされた. このように実

用的な高いレートで加工が可能であることを明か

にした. さらに, この時の表面粗さは1nm 以下であ

り，高品位の加工が可能であることは特筆すべきで

ある. シリカガラス表面におけるＸ線のエネルギ

ー密度を制御することで, 概略60mJ/cm2 に閾値が

あり，それより高いエネルギー密度でアブレーショ

ンされることが明らかとなった. すなわち, 高いエ

ネルギー密度でＸ線を入射する必要があることが

明らかとなった. さらに, ナノ加工の可能性を明ら

かにするため, 図3(a)に示すように, シリカガラス

上に溝幅53 nmのラインアンドスペースのWSi マス

クを電子ビームリソグラフィー法により作製した. 

このマスクを通してシリカガラスにレーザープラ

ズマＸ線を照射し, その後マスクを除去した. さら

に 照射領域の断面が観察できるように試料を割断

し, 斜め上方から走査型電子顕微鏡を用いて観察

した. 図3(b)にその典型的な写真を示す. シリカガ

ラス 上に54nmの幅の溝が作製されており, マスク

と同じ幅の溝が作製できた.  

 以上の研究により, レーザープラズマX線を用い

たシリカガラスの実用的な光直接加工法を確立し

た. とくに, 試料表面上で大きなエネルギー密度を

確保するため,パルスＸ線源であるレーザープラズ

マＸ線を採用し,波長が10nm前後のＸ線を効率良く

集光する光学系により集光した. これにより, Ｘ線

のみによるシリカガラスのアブレーション加工を

実現した.  
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図 1: レーザープラズマ X 線を用いたアブレー  図 2: 格子状に四角形の穴が配列したマスクを通してＸ線を 

   ション加工装置.              照射した後のシリカガラス表面の共焦点レーザー顕微鏡写真. 

                           

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図3: (a)加工解像度調べるためにシリカガラス上に電子ビームリソグラフィー方で作製したラインアンドスペースの

マスク. (b)マスクを通してX線を照射することで作製したシリカガラス上のナノトレンチ.  

 
 
 
超微粒子乳剤を用いたダークマター探索計画と X線顕微鏡の応用について 

      名古屋大学エコトピア科学研究所      田原 譲 

    名古屋大学理学研究科素粒子宇宙物理学専攻 中 竜大 

             高輝度光科学研究センター         鈴木芳生 
 

 
 ダークマター（以下 DM と略記）は宇宙物理学

及び素粒子物理学において最も重要な研究テー

マのひとつである。その正体を探る試みは宇宙と

地上で精力的に展開されてきている。本稿では地

上における直接検出の試みにつながるX線顕微鏡

を用いた研究について紹介する。 
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 DM は、銀河団における銀河の運動からその存在

が最初に指摘された。その後我々の天の川銀河に

おいても、ガスや星の運動からその分布が調べら

れ、今では宇宙全体にわたって、その存在量は宇

宙の全エネルギー密度のおよそ１/4 を占め、星

やガスなどの通常物質であるバリオンの6倍ほど

の質量を占めると考えられている。このように重

力源として DM の存在はほぼ確立しているが、そ

の正体は不明である。ダークマターの候補となる

粒子については、電磁相互作用より相互作用が弱

く電気的に中性で質量が宇宙晴れ上がり時の熱

エネルギー（~１eV）より十分大きいこと、など

の性質が求められ、総称して WIMP (Weakly 

Interacting Massive Particle)と呼ばれている。

その筆頭候補は超対称性粒子 のニュートラリー

ノである。天の川銀河における WIMP は自身の作

る重力ポテンシャルの中で~300ｋｍ/ｓの平均 

速度を持ち球状等方的に分布し、太陽系近傍での

質量密度が、0.3GeVc-2 cm-3  と見積もられている。

この WIMP の海の中を我々のいる太陽系は、銀河

中心のまわりの回連速度230km/sで運動しており、

~104（100GeVc-2/MWIMP）cm
-2s-1の flux が我々をつ

らぬいていると考えられる。一方予想される WIMP

粒子と原子核との相互作用断面積は 10-41 cm2 以

下と極めて小さく、検出器質量（ターゲット総数）

とイベント蓄積時間で決まる検出感度を上げる

ことと、環境γ線・β線・中性子および検出器固

有のバックグラウンド除去が DM 直接検出の最大

の課題である。 

 WIMP の地上検出実験には、世界中で１０数組の

グループが取り組んでいるが、手法で分類すると、

WIMP が検出器を構成する原子の原子核と衝突し、

反跳で動いた原子核のエネルギーのみをとらえ

るものと、反跳方向まで含めてとらえるものとに

大別される。これらのうちエネルギーのみを検出

する方法では、バックグラウンドとの区別がつか

ないため、地球の公転運動に伴う対 WIMP 速度の

季節変動を検出根拠にしようとしている。これま

でに、DAMA グループ 1)により数％の季節変動がと

らえられたという主張がなされているが、これを

支持する他のグループによる結果は出ていない。

一方飛跡方向検出が可能なガスカウンターは 

100 g x 数ヶ月程度の有感質量 x 蓄積時間を得て

いるが、統計的に有意なイベント数は得られてい

ない。これに対し以下に紹介する原子核乾板での

原子核反跳による飛跡を検出する方法は、固体タ

ーゲットを用い、かつ方向検出可能という点でユ

ニークである。ただし質量が数 100 GeVc-2 と考え

られている WIMP が相対速度数 100km/s で衝突し

たときに得られる反跳原子核のエネルギーは小

さく、固体中では数 100nm しか走ることができな

い。このためサブミクロンの分解能での飛跡検出

が必要となる。ここで登場するのがこれまでタウ

ニュートリノの直接検出などの素粒子実験で活

躍している 原子核乾板である。これはゼラチン

中に臭化銀結晶を分散させた写真フィルムの一

種であるが、その高い分解能を活かし、３次元で

ミクロンサイズの飛跡を読み出すことができる。

特に最近開発された臭化銀結晶サイズが 40nm の

超微粒子乳剤の場合１ミクロンあたりの臭化銀

結晶個数は１１個であり、数 100nm と予想される

反跳原子核飛跡からその運動方向は十分決定で

きると期待される。このような原子核乾板は 

Nano Imaging Tracker (NIT) と呼ばれている。   

 この NIT を用いたWIMP 探索実験の準備が数年前

から始まっている。まず NIT が反跳原子核に対

して方向検出感度を持つことを Kr イオンを用い

て実証した。図１はイオン注入装置を用い Kr イ

オンを 200 keV (680km/s)- 600 keV(1200km/s)

に加速し NIT に浅い角度で入射させ、できた反跳

原子核の飛跡を SEM で撮像したもので 600 nm に

伸びた構造がはっきりとわかる。これで NIT の

性能は実証されたが、全飛跡の読み出しには多く

の工夫が必要になる。 

 まず乳剤の厚みは DM との衝突イベントを効率

よく検出するため、できるだけ厚くすることが求

められ、現状では 70 µm を予定している。この

ため電子顕微鏡は乳剤の奥に作られるイベント
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の読み出しに用いることはできない。また有感質

量 10kg に対応する原子核乾板の枚数は、100 mm x 

100 mm の大きさと乳剤層厚 70 µm を仮定すると

104 枚程度となる。従って乾板のサブミクロン飛

跡の高速読み出しが、本研究の最重要課題の一つ

となることがわかる。ここでまず 70 µm 厚中の

銀粒子のサブミクロン構造検出に有用なものが X

線顕微鏡である。例えば 8 keV の X 線では 70 µm 

の乾板の透過率は 90%以上であり、現状の X線顕

微鏡では空間分解能 100 nm 以下が可能であるか

ら、本研究課題には適した装置と言える。 ただ

し 100 mm 角 104 枚の乾板全域の飛跡探索をいき

なり X 線顕微鏡で行うことは、少なくとも現状の

処理速度からして現実的ではない。そこでサブミ

クロン構造ではあっても可視光顕微鏡によって

候補イベントを高速に読み出す工夫が必要とな

る。このために開発した技術は、原子核乾板の現

像後の拡大（引き伸ばし）処理である。乾板の素

材であるゼラチンは水につけるとこれを吸収し

膨潤を起こす。現在この現象を利用して乾板の表

面方向縦横に２倍の拡大が可能となっており、こ

の拡大によって可視光顕微鏡を用いても、サブミ

クロン飛跡の候補を検出することができるよう

になってきた。図２はピクセルサイズ 27 µm 角

のグリッドパターンのマスクを用いて乳剤に密

着露光して現像した NIT(左)とこれを拡大処理し

たもの(右)を表している。縦横２倍の拡大前後で

この像の変化を詳細に調べ、乾板の拡大に伴う飛

跡方向の角度の決定精度は1.8度程度と確認され

ている。この拡大手法により Kr 打ち込みに伴い

できた原子核反跳飛跡候補を可視顕微鏡システ

ムで抽出・画像解析し、打ち込み方向に対して 30

度程度の角度分解能を持つことが示された。 

 こうして見つけた候補に対して、次に SP8 

BL47XU のフレネルゾーンプレートを用いた X 線

顕微鏡で 8 keV のＸ線イメージを取得した。図

３はその結果を示しており、左側が可視光イメー

ジ、右側がＸ線像である。ここで用いた乾板のサ

イズは 10 mm 角、70 µm 厚のポリスチレン・フィ

ルム の上に 5 µm のゼラチン層および NIT 層が載

ったものである。資料にはフィデューシャル・マ

ークをつけ光学顕微鏡とX線顕微鏡の像の相互位

置関係を特定できるようにし、完全に同一領域の

両波長によるイメージ取得に成功した。  

 以上の手法が整ったことにより、いよいよ本格

的なデータ取得のための基礎準備ができたこと

になるが、イベント取得の実験開始までには、さ

らにバックグラウンドイベントによる偽飛跡除

去を進める必要がある。 

 DM についての最終的な結論が出るのはまだ数

年先と思われるが、検出競争は活発になってきて

おり、早い段階でのイベント蓄積開始が望まれる。

この場合大量の原子核乾板の飛跡候補の最終確

認の手段と期待されるX線顕微鏡については専用

の装置の準備が望まれる。また NIT の開発自身に

ついては、その極限的な空間分解性能を活かして

様々な他分野への貢献も考えられる。また可視光

顕微鏡、X 線顕微鏡、電子顕微鏡それぞれの有効

利用法にも１石を投じる可能性があり、各研究分

野相互の交流の重要性も増してくると思われる。

この観点からも本稿をお読みいただいた皆さん

から、ご意見、ご助言をいただけると幸いである。 
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図１ 超微粒子乳剤 NIT による低速 Kr イオン

（1200km/s, 600 keV） 飛跡のSEM画像 

 

図２ マスク密着露光による27 ミクロン角グリッド

パターンを焼き付けた NIT の可視光顕微鏡像(左)とこ

れをさらに縦横２倍の拡大処理をした NIT の可視光

顕微鏡像（右） 

 

 

 

図３ 超微粒子乳剤 NIT による低速 Kr イオン

（1200km/s, 600 keV） 飛跡の可視光顕微鏡画像（左）

およびＸ線顕微鏡画像（右） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

「第１０回Ⅹ線顕微鏡国際会議（XRM2010）」報告 
                   青木貞雄（筑波大学） 

 
 
表記国際会議が本年８月１５日から２０日まで

米国シカゴで開催されました。この会議は、第１回

のドイツゲッチンゲン大会（１９８３年）以来、原

則的に３年に１度のペースで開かれてきましたが、

前回のスイスチューリッヒ（２００８年）では参加

者が３００名を越え、開催頻度の増加を望む声が大

きくなりました。その結果、今回から１年前倒しに

なり、２年に１度の開催に踏み切ることになりまし

た。開催年度の短縮化による参加者の減少が懸念さ

れましたが、開催日直前に３４０名を越え、当日受

付を加えると３５０名近くになったとのことでし

た。最近では、開催毎に参加人数が１０％以上増え

ており、この分野の成長が続いています。 

学術講演は招待講演が 24 件、一般口頭講演が 41

件、ポスター講演が 221 件でした。これまで伝統的

に口頭講演はひとつのセッションに限ってきまし

たが、発表件数が増加したため、今回は一部の一般

講演がパラレルセッションになりました。会議の参

加者からはパラレルセッションに対していろいろ

な意見が出ましたので、次回開催での検討課題のひ

とつになりました。 

今回の会議では、これまで以上に空間分解能向上

に関する発表が目立ちました。この会議は、元 “々水

の窓”波長領域（2.3～4.3nm）近辺における軟Ⅹ線

顕微鏡研究発表が主でしたが、硬Ⅹ線領域（0.1nm

前後）の素子開発が進むにつれ、より高分解能を期

待する声が高まって来ました。特にコヒーレント回

折顕微鏡では、結晶解析的な感覚から、ナノメート
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ルに迫る分解能の議論がいくつか見られました。 

集光素子利用関連では、カークパトリック・バエ

ズミラーや多層膜透過ラウエレンズによって、一次

元的でしたが 10nm 前後のナノプローブの紹介もあ

りました。応用面では、生体試料の 3次元観察をめ

ざしたバイオイメージングが多く見られました。特

に、位相コントラストイメージングは新しい手法の

提案もあり、研究の進展が見られました。蛍光Ⅹ線

イメージングによる元素マッピングは利用分野の

拡大が見られ、急速な広がりを感じさせました。表

面物性観察の光電子イメージングも観察例が増え、

利用者のすそ野も広がって来ているようです。アブ

ストラクトはhttp://xrm2010.aps.anl.govで参照

できますのでご覧下さい。 

 本会議のプロシーディングは米国物理学会（AIP）

から発行され、2011 年前半に刊行予定です。 

 尚、次回の XRM2012 は中国、上海に決まりました。

同時に、次々回の XRM2014 もオーストラリア、メル

ボルンに決まりました。 

 最後になりましたが、日本からも本研究会メンバ

ーを中心に大勢の方々が参加され、当該分野での存

在感を十分に示されたことに深く感謝致します。
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