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要旨

要旨

本研究では、新たな微小領域元素分析法として、 Wolter型斜入射ミラーを結像素子とし

て用いた結像型蛍光 X線顕微鏡を開発することを目的としているロ

系の空間分解能に最も大きく影響する Wolterミラーの光学特性を調べるために、まず

これを集光素子として用いたマイクロビーム光学系を構築し、集光点におけるスポットの

形状を調べた。光源にはアンジュレータ光を用い、素子の球欠面方向は、半値幅 1μmの

ほぼ理想的なスポットが得られた。子午面方向は、間隔 10μlm程度に離散した複数のスポ

ットになった。

実験室系で結像型X線顕微鏡を構築し、 Wolterミラーの結像特性を調べた。全開口時に

空間分解能約 12μmが得られた。また、素子の関口を制限した場合、 一方向のみ空間分解

能が 5μm程度に改善された。

放射光施設の偏向電磁石からの白色光を励起X線として用いた、結像型蛍光X線顕微鏡

光学系を実際に構築した。結像素子に Wolterミラー、検出器に CCDカメラを用い、初め

て蛍光X線の結像に成功し、空間分解能約 10μm、エネノレギ一分解能 320eVが得られ、露

光時間は 1分-10分程度であった。計算機シミュレーションにより蛍光X線強度と、バッ

クグラウンドとなる散乱X線強度の見積もりを行い、その結果は、実際の実験で得られた

データと良い一致が見られた。両者の結果から、この系の検出下限は 1pg程度と見積もら

れた。

この蛍光X線顕微鏡光学系を用いて、人工ダイヤモンド中の金属包有物分布と、石灰化

された脳微小血管壁に沈着した Caの分布を観察した。

本論文では前半に硬X線顕微鏡についての概論、特に放射光光源の諸性質、そして硬X

線領域で用いられる光学系特に Wolterミラーの特徴について述べる。

後半では、まず予備実験として行った Wolterミラーの評価実験について述べ、最後に

蛍光X線顕微鏡の実験の結果と解析、実際的な試料について蛍光X線像を観察した結果に

ついて述べる。
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第 1章 序論

第 1章序論

1.1 はじめに

近年の半導体集積回路技術の進歩により、高性能デバイスの縮小化、開発が図られてい

る。このような微細構造を必要とする最近のデ、バイスの研究において、高い空間分解能評

価法または高精度の化学組成評価法が必要とされている。

空間分解能の点では、透過型電子顕微鏡 (transmissionelectron microscope， TEM)や

走査型トンネル顕微鏡 (scanningtunneling microscope， ST1¥1)で O.lnmの空間分解能が

達成されている。 ところが、これらの計測対象は物質の表面近傍、或いは極めて薄い試料

に限られる。

化学組成評価法の点では、オージェ電子分光法 (Augereleetron spectroscopy， AES)や、

2次イオン電子分光 (secondaryion mass spectroscopy， SHvIS)等が有効な手段として用

いられる。空間分解能は AESが 10-100nm、SIMSが 100-1000nmで、元素の特定が

可能であり更に空間分布を評価できる優れた分析法であるが、やはり数 10nm以上の比較

的深い位置の計測が困難である。特に SIMSは破壊分析であり、同一の試料を使用するこ

とが出来ない。

そこで元素を特定でき、検出感度の高い分析方法として蛍光X線 (X-rayf1uorescence， 

XRF)分析法が挙げられる。この分析法の特徴として、①多元素を同時に分析できる②定

量性に優れる③検出感度が高い④非破壊分析である⑤試料の厚さによる制約が上記の手法

よりも格段に小さく、大気中でも測定が可能である、等が挙げられる。これらの特徴を利

用して、蛍光X線分析法は長年ノくノレク分析法として用いられ、市販装置を用いて材料科学、

生物学、医学、地学、考古学などの基礎的分野から工程管理の現場に至るまで幅広く活用

されている。 しかしながら近年機器分析に要求される機能は高度化・多様化し、 X線管を

用いた装置ではもはやそれらの要求に答えるためには精度が十分なもので、はなかった。

蛍光X線分析が超微量分析、局所分析、状態分析等、従来の蛍光X線分析法では不可能

であった応用分野への活用法として注目されるようになってきたのは放射光が出現してか

らである。放射光の持つ、①大強度・高指向性②直線偏光性③波長可変性などの性質を利

用して、検出感度は従来のX線管による励起に比べて大幅に向上し、バルク分析における

検出下限は、試料にもよるが、相対濃度で ppb(partper billion)オーダー、絶対量で pgの

オーダーが得られるようになった。

蛍光X線分析法の微小化・微量化が可能になったもう 一つの背景には、硬X線マイクロ

ビームの開発が急速に進んだことが挙げられる。硬X線領域で用いられる光学素子は、幾

つかの種類がかなり古くから提案されてきたが、十分な精度でそれらを加工する技術が当

時は伴っていなかった。ナノテクノロジーと呼ばれる超微細加工技術の発展により、最近

になって硬X線領域でも各種の光学素子が実現されるようになってきた。そして、 1972年

2 



第 1章序論

に放射光を用いた最初の走査型硬X線顕微鏡、走査型蛍光X線顕微鏡が実現されたのを皮

切りに[1]、世界中で相次ぎ微小領域蛍光X線分析法の開発が行われるよう になった。現在

ではKirkpatrick-Baezミラー、 Wolterミラー、キャピラリーチューブ、フレネノレゾーン

プレート、ブラックフレネルレンズ等で硬X線領域でもサブμm領域のマイクロビームが

生成されるようになってきており [2・7]、走査型蛍光X線顕微鏡のマイクロプローブ生成用

素子としても活用されている。また、屈折レンズやウェーブガイドなど、今まで理論的・

技術的に不可能とされてきた素子も新たに開発が行われるようになってきており、同じよ

うにサブドm、またはそれに近い空間分解能が得られるようになってきた[8][9]0

このように蛍光X線分析の分析領域の微小化 ・微量化は、放射光と硬X線光学素子の進

歩と共に進んできた。例えば高エネノレギー加速器研究機構放射光施設 (KEKPF)で、は数μm

ゅの実用的なX線マイクロビームが得られており、絶対量での検出下限は fgオーダーが得

られている。また、表面分析法または散乱を更に除去する方法として、全反射蛍光X線分

析法が開発され、検出下限 109atoms/cm2程度が得られている。他に、放射光光源の波長

可変性を利用して、蛍光 XAFS(X-rayAbsorption Fine Structure)等の微量元素状態分析

法等の開発も進められている。現在では ESRF(EuropeanSynchrotron Radiation Facility) 

APS(Advanced Photon Source)、SPring-8(SuperPhoton Ring-8Ge v)等の第 3世代と呼

ばれる放射光施設が相次いで建設され、更に精度の高い実験が行われるようになった。

1.2 本研究の背景

このように、硬X線領域で質の高いマイクロプロープが得られるようになったことによ

り、走査型蛍光X線顕微鏡は、微小微量分析として非常に重要な応用分野として注目され

ている。 しかしながら、走査型顕微鏡は、測定に時間がかかり基本的に実時間観測が不可

能である。また、空間分解能は光源の大きさの縮小サイズで決定されてしまう 。故に放射

光施設を用いてサブ~m オーダーまでの空間分解能は容易に得られるが、それ以上分解能

を向上させることは、強度の損失を押さえたままでは難しい。つまり X線顕微鏡として最

も期待されているところのX線の波長オーダーの分解能を得ることはこの光学系では殆ど

非現実的である。また、光源の振動にも空間分解能は大きく左右されてしまう。

そこで、我々は、走査型とは全く異なる新しい微小領域元素分析法の光学系として、結

像型蛍光X線顕微鏡を提案する。蛍光X線顕微鏡としての、走査型と結像型の違いを

Fig.1.2.1に示す。結像型は、試料に一様にX線を照射しそこから発生される蛍光X線を光

学素子により結像して空間分解能を得るので、基本的には実時間でも二次元の画像が得ら

れる。例えば数メガバイトに及ぶ膨大な情報量を持つ画像データであっても実時間で取得

することが可能であり、計算機トモグラフィ (ComputedTomography， CT)等による三

次元像の撮像も短時間で行える。また、空間分解能は光源の大きさや振動に殆ど影響され

ない。

3 



第 1章 序論

しかしながら、硬X線領域における結像型顕微鏡のこれらの利点は、硬X線領域ではあ

まり生かされてこなかった。特に、蛍光X線を結像型顕微鏡によって分析するとしづ試み

はこれまで皆無であった。その原因は 2つある。 1つは、コーマ収差が小さく十分広い視野

を持つ素子が硬X線領域に少ないこと o もう 1つは、硬X線領域で用いられる光学素子は

一般に関口角が小さく、そのため蛍光X線のように 4π 方向に発散する信号を、大きな斗

体角で取り込むことが出来ないということである。

その中でも 羽Tolterミラーは、格段に開口が大きく、また、コマ収差が非常に小さいと

いう特徴をもった素子として知られている。また、全反射を利用した素子であるので色収

これらの特徴から、

また、結{象型蛍

差が無く、ポリクロマティックな信号を同時に結像することができる。

羽Tolterミラーは結像型硬X線顕微鏡の結像素子として非常に適しており

光X線顕微鏡の結像素子として最も適した光学素子であるといえる。

我々は、以上の事に着目し、これまで硬X線用結像素子として Wolterミラーの開発を

行ってきた。そして、高エネルギー加速器研究機構放射光施設において、 Wolterミラーを

結像素子として用いた結像型蛍光X線顕微鏡光学系を構築し、それにより試料の蛍光X線

像を得ることを目的とした実験を行った。これは世界で初めての試みである。

予備段階として、 Wolterミラーの光学特性を調べるための実験も行った。

走査ム ダ試料
集 L V¥ も Jグう~ _..._..-. 

i ずケプミ
a が可~

ト~J

(ぢ) 句!伊
田 園 田 園 . . . : . : . .

位置検出器

一一一惨
....砂

Fig.1.2.1 走査型蛍光X線顕微鏡光学系(上)と

結像型蛍光X線顕微鏡光学系 (下)
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第 2章硬X線光学

第 2章硬X線光学

2.1 X線と物質の相互作用

2.1.1吸収

X線が物質に入射すると、吸収をうけ、その透過強度は減衰する。X線の透過率は、

1/10 = exp(一μpWt) ...(2.1.1) 

で与えられる。ここで、μは質量吸収係数、 ρは密度、 W は質量分率、 tは試料の厚さで

ある。I、I。を単位断面積を横切る X線エネルギーとすれば、 (1)を微分して、吸収体の単

位体積あたり、吸収によって失われる X線のエネルギーは、

d1 =-μpW.exp(-μpWt)1o =-μpW・1 ...(2.1.1)' 

となる。ここから分かるように、 μは吸収体の単位体積当たり、単位密度当たりの吸収全

断面積を意味する。

X線の吸収は、主に光電吸収と散乱による吸収に大別される。また、散乱による吸収は

干渉性散乱(coherentscattering)と非干渉性散乱(incoherentscattering)に分けられる。光

電吸収係数をて、干渉性散乱吸収係数を σc、非干渉性散乱吸収係数を σIとすると、吸収

係数は次のように表される。

μ=1:+σc+σ1 ... (2.1.2) 

また、 1原子による全吸収断面積μaとは、

μ=42μa 山)

が成 り立つ。ここで NAはアボガ ドロ数 (NA=6.0220x 1023/nlOl)、 M は原子量を示す。故

に 1原子による光電吸収全断面積て a、干渉性 ・非干渉性散乱全断面積σCa、σIaは、

1:=ト山a)

σC -守σCa ... (2.1ぬ)

σ1 -トIa ...(2.1制

がそれぞれ成立する。

以下で、光電吸収により 発生する蛍光X線強度、散乱X線強度の見積り方を説明する。

6 



第 2章硬X線光学

2.1.2蛍光X線[1]

(2.1.1)¥(2.1.2)式から、光電吸収により失われる X線のエネルギーは、物質の単位体積

あたり、

dlp =-1:pW.I ...(2.1.4) 

光電吸収係数ては更に、 K系、L系、 M系...の光電吸収によって、

τ=τK+1:L+1:M +・・・ ... (2.1.5) 

と分けられる。また、 μに対するて Kの割合は、

比(吸収端ジャンプ比)Jl{二 μmax/μmmから、

K系吸収端前後の吸収係数 μmaxとμmmの

1: TT 1 
~=1 一二一 ・・・(2.1.6)
μJK 

で与えられる o 各元素のK吸収端ジャン

プ比を、 Fig.2.1.1~こ示す。 結局、物質の

単位体積あたり K系の光電吸収に使用さ

れる X線のエネルギーは、

dlpK =τKPW.I 

=(1-~)μpW . I ...(2.1.7) 
υK 

となる。

蛍光収率ωK

35 

30 

i 25 

:::t 20 

i 15 

:::t 10 

5 

0 

o 10 20 30 40 50 60 70 80 

Atomic Number Z 

Fig.2.1.1各元素のK系吸収端ジャンプ比

μmax /μmm 

原子の K、L、M 殻の電子が空位になり、そこに外殻から電子が遷移したとき、固有X

線を放射する。 しかしこのX線が軽元素では特に外殻の電子をはね飛ばすエネルギーにな

り(跳ね飛ばされた電子を Augerelectronという)固有X線を発生したとみなされない状

態(無放射)が起こることがある。

蛍光収率(fluorescentyield)とは、殻の空位の数に対する固有X線の発生する割合、 言い

換えれば、光電吸収をした原子が蛍光X線を発生する割合をいう。 これは、入射X線のエ

ネルギーに関係なく、元素に固有の値を持つ。蛍光収率の近似式としては、次のような式

が用いられる[2]0

(士竺_)1/4= A+BZ+CZ3 ...(2.1.8) 
1-ω 

定数A、B、Cの値は Table2.1のようになる。但しこの定数については発表者によって若

干異なる口この近似式を用いて計算した、 K系列の各元素の蛍光収率ωKを Fig.2.1.2に示

す。
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L M 

AI  -0.03795 卜0.11107 I -0.00036 
B I 0.03426 I 0.01368 I 0.00386 
C I -0.11634 X 10.6 ・0.21772x 10・6 I 0.20101 X 10.6 

(L殻は LI、LII、LIIIに別れており、それぞれに蛍光収率が定まる。表は平均を示す。

M殻についても同様)

結局、物質の単位体積から全立体角に発生する蛍光X線全強度は、式(2.1.7)に蛍光収率

ωKを乗じた、

If =ωK(l-~)μpW.I=σfPW.I ...(2.l.9) 
υK 

となる。ここで σfはK系蛍光X線の、単位体積・単位密度あたりの全断面積である。Fig.2.1.3

に、 Ti、Fe、Ni、Cuについての σfの値を示す。更に、任意立体角 dQでの蛍光X線微分

断面積を dσfとすれば、 dQで得られる蛍光X線強度は、

行fdn
dIf=-午=pW.I=dσfPW.I ...(2.l.10) 

生π

となる。

1 

~ 

3 0.8 

戸'て43J 06 

』ー“ 口B ω ω 旬。ヨ 0.4 

0.2 

。
。

Table 2.1蛍光収率近似式の定数[2]

系列 IK 

140 

?ha 120 

品g 100 

Q =1 80 

ム 60

ぎ 40

..... 20 
b 

O 

O 

u
 

p
u
 

凸
UP

A
 

・
胃

i、
内
』

5 10 15 20 25 30 10 20 30 40 50 60 70 80 

Atomic number Z Excitation X.ray Energy [keV] 

Fig.2.1.2各元素のK系列の蛍光収率ωK Fig.2.1.3 Ti、Fe、Cuについての単位体積・
単位密度あたりの蛍光X線全断面積 σf

2.1.3干渉性散乱[3][4]

干渉性散乱(弾性散乱、 elasticscattering) は、散乱波が入射波と同じ波長を持ち、散

乱の前後で一定の位相関係を持っている。散乱波はたがいに干渉しあい、回折現象を生ず

る。X線領域での干渉性散乱は、散乱体が電子の場合が主であって、特にこの場合をトム

ソン散乱(Thomsonsca ttering)とし、う 。

8 
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自由電子に関する干渉性散乱の微分断面積は、

dσCe = Pre
2 
dn ...(2.1.11) 

で与えられる O ここで、re(=2.8179x 10・15[m])は古典電子半径で、ある。P は、偏光因子と

呼ばれ、散乱角 8 (散乱面内で入射光線の波数ベクトノレと散乱光線の波数ベクトルの成す

角)と方位角 φ (入射光線の電場の向きと散乱面の成す角)で次のように表わされる。

P = sin2φ+ cos2 0 cos2φ ・・・(2.1.12)

入射波が無偏光の場合、偏光因子は方位角 φについての平均を取って、

1+cos20 
P= -2 ・・・(2.1.12a)

になる。一方、放射光のような極端な直線偏光の場合、偏光因子は、

P=cos20 (φ=0， πpolarization) ・・・(2.1.12b)

P =1 (φ=π/2， σpolarization) ... (2.1.12c) 

となる。つまり、放射光を用いて、 π偏光の条件下で散乱角 。二π/2にすれば、干渉性散

乱の強度をゼロにすることができる。

散乱についての以下の議論は、放射光を使用することを念頭において、特に断りの無い

限り直線偏光 (π偏光)の場合について取り扱う。

自由電子の干渉性散乱の全断面積は、式(2.1.11)を全立体角について積分して、

円 2 r> r>I""O ~ r¥-29 L__ 2 σCe ="3叫=6.6臼 x10-~V [m~] ...(2.1問

となる。

次に原子を散乱体と して考えた場合、1原子の干渉性散乱の微分断面積 dσCaは、原子

散乱因子(atomicscattering factor)fを用いて、

dσCa = f2 . dσCe ... (2.1.14) 

となる。同様にこれを全立体角で積分すれば 1原子の干渉性散乱の全散乱断面積 σCaが求

まる。fは(sin0 / 2) /入 の関数で、 0=0のとき とZであり 、(sin0 / 2) /入 の増大と共に

減少する性質を持ち、それぞれの元素に固有のものである o 孤立原子やイオンについての

fのテーブソレ又は近似式は様々な文献から得られることができる [3][4]0Fig.2.1.4に、カ

ーボンと銅のそれぞれの原子散乱因子から、原子番号 Zを害iJった値を示す。

9 
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0.8 
L=-cu間 9)

0.6 
N 
泊

0.4 

0.2 

A
U
 

nu 
0.5 1 1.5 

(sin8/2)/入[A.l]

Fig.2.1.4カーボンと銅の原子散乱因子 fJZ[3]

2 

散乱体の単位体積あたり、単位密度あたりの干渉性散乱の全断面積(干渉性散乱吸収係

数)は、式(2.1.3b)で与えられる。また、単位体積からの干渉性散乱の全方位の強度は、

IC二 σcpW・1 ...(2.1.15) 

となる。その微分断面積は、原子の配列に相関がないとすれは?、

dσρ=竺全f2.dσι 
M 山

U 

=ミ守ト?ド九2ヤfρ2C∞O山S

となり札、散乱体の単位体積当たり、任意の立体角 dQで得られる干渉性散乱強度は、

dIC = dσcpW・1 . ..(2.1.17) 

となる。

2.1.4非干渉性散乱[5・10]

干渉性散乱は電子による X線波の散乱と考えられたが、電子による X線の散乱の一部は

電子と X線光子の粒子的な衝突によって起こる。散乱過程で入射光子が電子と衝突する際、

エネルギーと運動量を移す。このような効果をコンプ トン効果と呼び、散乱波は入射波に

比べ

A入=]L(1-cos@)=0.02426(1-cos@)[A] ・(2.1.18)
mc 

10 
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だけ波長が長くなる。或いは、衝突前後の振動数の比として、

E[keV] 
~= 1 + 二三与 (1 -cos 8) = 1 + ::l~: ~ ~ (1-cos 8) ・・(2.1.19)
ω mc“ 511.006 

と表される。ここでωOは入射波の振動数、 ω1は散乱波の振動数、 hωo/(mc2
)は入射光

子のエネルギーと電子の静止エネルギーの比(=E[keV]/511.00s)で、ある。失った分のエネノレ

ギーは、反跳電子の射出に費やされる。 このような散乱はコンプトン散乱(Compton

scattering)と呼ばれる。電子自体も衝突前から運動量を持つので、散乱波の波長もばらつ

きがあるため干渉性がない。そのためこの散乱を非干渉性散乱又は非弾性散乱 (inelastic

scattering)とよぶ。

自由電子に対する非干渉性散乱光子の強度分布の計算は、相対論的量子力学の取り扱い

が必要になる。その式はクライン(Klein)一仁科の式として知られ、

Aπー 2( (0， i
2 

( 仙 円1
J 三=エ |ユ 11~+2-2+4(eo .e

1
)2 1 ・.(2.1.20) 

dn 4 lω。)~ ω1ω。 v u ) 

と表される [5]。この式の最後の項は、入射光と散乱光の偏光に依存する項で、(eo・e1)はそ

れぞれの偏光ベクトルの内積を示す。この式から、偏光が無い場合は、

~cr~e = r;2 (ごJ(ご士-S1刊 -・・(2.1.21)

となり、入射光が直線偏光である場合は

A門 2( (0. ')2 (UL U). n ') 

¥A'-J Ie _引竺~ 1 r 竺~+ ~ -2 + 4cos2 8 1 . ..(2.1.22) 
dn 4 lω。Jlω1ω。 J

で与えられる[6]0X線のエネルギーが小さく ω。=ω 1の極限では、式 (2.1.21)、 (2.1.22)

は、 トムソン散乱の微分断面積の式 (2.1.11)に帰着することが判る。 自由電子の全散乱

断面積は、上式を全方位で積分して次の式で得られる。

1+α2(1+α) ln(l + 2α)) . ln(l + 2α) 1+3α 
σCe トγ ( 一 }+ 一一一一一] … (2.1.23) 

α“ 1 + 2 α α2α(1+2α)2 

ただ しα=Iiω/(mc2
)である。

次に、散乱体を原子に拡張して考える。1原子あたりの非干渉性散乱の微分断面積は、

dσIa = g. dσIe ... (2.1.24) 

で定義される [11]0gは各原子の非干渉性散乱を特徴づける関数で、コンプ トン散乱因子

(Compton scattering factor)、又はコンプ トン散乱能と呼ばれる。原子散乱因子 fと同じ

く(sin8/2) /入 の関数である。全ての原子についての gについての大まかな近似式は、

統計的な トーマス・ フェル ミの原子模型に基づいて計算されており 、

11 
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g=Z.G(v)， 
-n(8/2) n -~ 

v=4π 入 . Z 3 x 0.176 ・・ ・(2.l.2o)

となり、 V に対して G(v)は Table2.2に示すような値を取る関数となる[11]。この式は、

理論の性質上、軽元素 (Z<10)に対しては近似が悪いが、全ての原子について大体の傾向

を調べることができる。

Zが大きくなるにつれて散乱能は大きくなるが、干渉性散乱の方が増分が大きいため(散

乱因子 FαZ2)、重元素では干渉性散乱の方が優越する。また、 (sin8 /2) /入 が小さいと

きも干渉性散乱が優越している。逆に、 Zが小さく、 (sin8 /2) /入 が大きくなると非干

渉性散乱の方が優越してくる。

各々の原子についての gの

値は厳密に計算されており、

そのテーブルは文献[12，13， 

14]などで調べることができる

ので、実際に強度を計算する

際はそれらを利用する。カー

ボンと銅について、 コンプト

ン散乱因子の厳密な値[12]を

それぞれの原子番号 Z で割っ

た値を Fig.2.1.5に示す。

Table 2.2 G( v )の値[11]

0.7 0.8 I 0.9 I 1.0 ∞ 

0.929 I 0.944 I 0.954 I 0.963 I 1 

1 

0.8 ~ド 一一一一 CCu(Z(4F) 29)← 

Eo blきlp 06 

0.4 

0.2 

。
o 0.2 0.4 0.6 0.8 1 

(sin8/2)/入[A.l]

Fig.2.1.5カーボンと銅のコンプトン散乱因子 g/Z[12]

最終的に、入射光が直線偏光の場合の単位体積の散乱体からの非弾性散乱微分断面積は、

式(2.1.3c)、(2.1.22)、(2.1.24)から、

dσ=竺土 2 ( 竺~ r( 竺1 ・竺~- ?・ A…2 8 1dQ 
4M -e l u)" ) lω ω 一 一一一一 j一一

... (2.1.26) 

となる。よって、単位体積の散乱体から、任意の立体角 dQで得られる非干渉性散乱強度

は、

dII = dσIP羽7・1 ... (2.l.27) 

となる。さらに、式(2.1.26)を全ての方向について積分すれば、散乱体単位体積あたりの非

干渉性散乱全断面積 (非干渉性散乱吸収係数)σIが得られ、非弾性散乱の全方位の強度

12 
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II =σIPW・I

が得られる。

直線偏光励起X線のエネルギー 10keVにおける、カーボンついての単位体積あたり、単

位立体角あたり、単位密度あたりの干渉性散乱微分断面積dσc/dnと非干渉性散乱微分断

面積dσI/dnを Fig.2.1.6(a)に示す。同様に偏光なしの場合を Fig.2.1.6(b)に示すD 銅につ

いても同様に Fig.2.1.6(c)，(d)に示す。前方散乱では干渉性散乱が非常に強く、後方散乱で

は非干渉性散乱が比較的強くなっていることが判る。また、 一般に散乱体が重元素である

ほうが干渉性散乱が強く、逆に非干渉性散乱は軽元素の方が強い傾向が見られる。また、

散乱角が 90度付近では、入射光の偏光によって強度が極端に異なる。直線偏光の場合、

干渉性散乱では、散乱角が 90度で強度が完全にゼロになる。非干渉性散乱は、散乱角 90

度でも完全にはゼロにはならないが、それでも極端に強度が減少することがわかる。

第 2章

... (2.1.28) 

一一干渉性散乱dσc/dQ

一一非干渉性散吉凶σi/dQ
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Fig.2.1.6(b)カーボンの干渉性散乱微分断

面積 dσc/dnと非干渉性散乱微分断面積

dσ1/ dn (偏光なし)

50 100 

散凱角θ[deg]

Fig.2.1.6(a)カーボンの干渉性散乱微分断

面積dσc/dnと非干渉性散乱微分断面積

dσI/dn (直線偏光)

150 

O.E+OO 

0 

ーー干渉性散乱dσc/dQ

一一非干渉性散吉凶σi/dQ
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一一非干j樹主散苦凶σi/dQ
8.E-06 

6.E-06 

4.E-06 

2.E-06 

[
.
L
H
ω
¥
凶

¥
N〈

E
]
撫
阻
塩
余
語

r----: 8.E-06 
ω 
¥ 

ぞ 6.E-06
C刈

E 

悔 4.E-06

阻

塩 2.E-06
¥R 
惹

O.E+OO 

0 

O.E+OO 

0 150 

Fig.2.1.6(d)銅の干渉性散乱微分断面積

dσc/dnと非干渉、性散乱微分断面積

dσ1/ dn (偏光なし)

50 100 

散乱角θ[deg]散乱角θ[deg]

Fig.2.1.6(c)銅の干渉性散乱微分断面積

dσc/dnと非干渉性散乱微分断面積

dσI/dn (直線偏光)

150 
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2.1.5 暗視野光学系における X線のコントラスト

大きな散乱角をもっ硬X線暗視野光学系において、X線を照射された試料から得られる

信号は蛍光X線と散乱が大部分を占める。散乱角 。、任意の立体角 dQ、密度 ρ、質量分

率 W の試料単位体積あたりから得られる信号の強度は、前節の式(2.1.10)、(2.1.17)、(2.1.27)

から、

蛍光X線 dlf = dσfPW・1 ... (2.1.29a) 

干渉性散乱 d1c = dσcpW . 1 ... (2.1.29b) 

非干渉性散乱 dII = dσIPW・1 ... (2.1.29c) 

と表される。また、この節では L系、 M系、 ーの蛍光X線は無視する。

実際にこれらの強度を計算するには、励起X線強度 Iは試料による吸収で変化 し、また、

これら 3つのX線も、信号として試料の外に出てくる前に試料自身によって吸収されるた

め、それらの補正が必要である o ここでは、試料による吸収を考慮して、それぞれ3つの

X線の強度を求める式を導出する。

例えば試料からの蛍光X線を観察する際、バノレク分析、または走査型の分析法は、任意

のビームサイズで照射された試料から発せられる信号のうち、検出器の立体角あたりの蛍

光X線の総量、つまりブライ トネスを検出する。一方結像型の分析法の場合、試料面上の

単位面積あたりの信号強度分布、つまりブ リリ アンスを検出する。 このように、検出法に

よって、検出する信号の物理的意味合いが異なるので計算の際にも注意が必要である。

Fig.2.1.7に示すように、任意の形状をもっ試料に、x軸に対して -(jの傾きをもった励

起X線が入射したとする。物面は x-z面に平行とし、試料から y軸と平行な向きで発生す

る蛍光X線、散乱X線を観察したとしても一般性は損なわれない。

計算にあたり 、以下のパラメータを用いる。

I~ X 

Fig.2.1.7任意形状を持つ試料からの蛍光X線、散乱X線
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10 :入射前の励起X線の単位断面積あたりの強度

11 :点B直前の励起X線の単位断面積あたりの強度

1f、1c、1I:試料を出た後の蛍光X線、干渉性散乱、非干渉性散乱の

試料面上単位面積・単位立体角あたりの強度

μe・i' 励起X線に対する元素 iの質量吸収係数

μfi-j'元素 iの蛍光X線に対する元素 jの質量吸収係数

ρj.元素 iの密度

Wj: 元素 iの質量分率

Me:試料全体の励起X線に対する線吸収係数(Me=乞μe-jWiPi ) 

Mfi:元素 iの蛍光X線に対する試料全体の線吸収係数(Mfi=玄μ白一jWjPj)

てK、σc、σ1:K系光電吸収全断面積、干渉性散乱全断面積、非干渉性散乱全断面積

d σf、da c(8)、dσ1(8):蛍光X線微分断面積、散乱角 。における干渉性散乱微分断面積、

非干渉性散乱微分断面積

r1二 AB、r2=BC

試料中任意の点(xヱZ)における微小体積 dxdydz内で、吸収により減衰する励起X線量は、

d1 =μe-iP1W1・10exp(-恥1erl)dxdydz =μe-IPiwi・11dxdydz ... (2.l.30) 

この中で、 K系光電吸収、干渉性散乱、非干渉性散乱による吸収は、

d1pK ='tKPjWi .11dxdydz ...(2.l.31a) 

d1C =σCPiWi ・11dxdydz ・・・(2.l.31b)

d1I =σIPi Wj . 11 dxdydz ・・・(2.l.31c)

よって、散乱角 。(二π/2+e)で、任意立体角 dQ内に発生する蛍光X線、干渉性散乱、非

干渉性散乱の量は、試料単位体積あたり、

d1fO = dσf-plm71・11 ... (2.l.32a) 

d1CO = dσc(8) 'pjWj・11 ...(2.l.32b) 

d1IQ = dσ1 (8) . Pi Wj . 11 ... (2.l.32c) 

これらは試料を通過する聞に蛍光X線は吸収により減衰され、試料表面上では、

d1f = d1fo exp(-M♂2) ・・・(2.l.33a)

d1C =企1coexp(-Mer2) ・…(2.l.33b)

d1I = d1IQ exp( -Mer2) ... (2.l.33c) 

これを、X，Z固定で Yについて試料領域内で積分 したものが座標(X，Z)における試料から
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の単位面積当たり、立体角 dQ当たりの蛍光X線、散乱X線光子数、つまりこれらの輝度

分布となる。

1f = f i11fdド 10f dcrf . PiWi叫 (-Merl-Mfir2)dy ... (2.1.34a) 

1c = f i11cdy = 10 f dσC.PiWj叫 {-Me(rl+r2)}dy ...(2.1.34b) 

11 = f i11ldド 10f dσI.PiWj叫 {-Me(r1 +ωdy ... (2.1.34c) 

もっとも単純なケースとして、厚さ Dの平板試料の場合、 F'ig.2.1.8のような条件下で、

x-z平面に平行な物面上での蛍光X線、散乱X線の輝度分布は以下のように表される。

dσf . pjW)o(1 / sin中)Me Ma 
. [1-exp{一(一一+一一一)D}] ・・.(2.1.35a) 

f- Me+Ma  sin Osin中

sin 8 sin中

I-dσC . pjW)o(l / sin中)1 11
. [1-exp{-(一一+一一一)MeD}] ... (2.1.35b) 

(-L+J-)Mρ sin 8 sin中
sin 8 sin中 U

dσ1. pjW)o(l / sin中) r.. ( / 1 1 
0 .[1-exp{-(一一+一一)MeD}] .一(2.1.35c)

(-L+-L )M ρsin  8 sin中
sin 8 sin中 c

蛍光X線 ・散乱X線
y 

X 

Fig.2.1.8平板試料の場合

2.1.6全反射

X線の屈折率 nを複素数表示で示すと 、

n =1-8+is ...(2.1.36) 

となる。ここで 5は位相変化、 3は振幅変化を表し、それぞれ、

8 入2reNAP
= --:e-:::r-' (f +f') ...(2.1.37a) 

2πM 

p λ2r NAP f 

こ Ar-' f" ・・・(2.1.37b)
2πM 

と表記される。ここで f'+if"は、 2.1.3節で述べた原子散乱因子 fの異常分散項と呼ばれる

ファクターである[15]0あらゆる物質に対してX線領域における 6の大きさは 10・5-10・7

16 
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程度に過ぎず、ほとんど屈折しない。また、正の値を取るため、可視光と異なり nは 1よ

りも小さい値を取る。つまり、 X線が真空中から物質表面へ臨界角れよりも小さい斜入射

角で入射すると全反射が起こる。

この時の斜入射臨界角。 cは、吸収を無視した場合 (s=0)、Snellの法則より、

。兵8 .. .(2.1.38) 

と表されるが、式(2.1.37a)より近似的に、

。Jrad]= 1.6 x 10-3 ~p[g / cm3
] 入[A] ...(2.1.39) 

となる。

実際の反射は鏡面による吸収の影響を受けるため、斜入射臨界角よりも小さい角度から

反射率は低下しはじめる。 π偏光のX線に対する反射率を Rp、 σ偏光のX線に対するそれ

をRsとするとそれぞれ、

n2 sinり -..In2 
-cos 

Rp = ，--nl \ ~I ... (2.1.40a) 
In2 sin8i +..In

2 -cos8i 

目 n8，-..In2-cosり
Rs = ， ==--=l\ ~I ... (2.1.40b) 

sin8， +..Jn'" -cos8 

となる [16]0X線の全反射角は充分小さく、これを斜入射角 eiにあてはめると式(2・2・6)は

Rp'"'-'Rsとなり、反射率は次のようになる。

R = (8i -a)2 + b 
= ヮ ・・・(2.1.41)
(8i + a)'" + b 

ただし

a
2 =お供28川 s2+ 82 -28) 

b2=:(J(02-28)2+4P2一山8)

である。

Fig.2.1.9に白金 (ρ 二 21.37g/cm3、e=7mrad)とパイ レックスガラス (ρ 二 2.32g/cm3、

e =2.5mrad)に対する X線反射率のエネルギー依存'性を示す。白金反射面の場合、式(2.1.39)

から、。 =7mradが臨界角となる X線エネルギーは、13.1keV(0.94A)となる。同様に、パ

イレックスガラス反射面e=2.5mradが臨界角となる X線エネノレギーは 12.1keV(1.03A)

である。実際には、 吸収の影響によりそれぞれの臨界角より低い角度反射率が低下するが、

軽元素であるパイレックスガラスの方がその影響が少なく 、臨界角がはっきり している。

また、軽元素の方が臨界角以下の角度では反射率が高いことが判る。 しかし硬X線領域で

17 



第 2章硬X線光学

使用するには臨界角が小さいため、 一般には白金などの重元素を反射面に使用する。白金

の場合、 e=7mradでおよそ 10keV以下のX線に対して 80%以上の反射率が得られる。

〉、
-1-> 

1 

0.8 

己0.6
-1-> 
巳J。
宏0.4
凶

0.2 

。

一一Pte =7mrad 
一-Pyrex e =2.l5mrad 

。 5 10 15 20 25 30 
Energy [ke V] 

Fig.2.1.9 X線の反射率

(Pt; e =7mrad， Pyrex glass; e :=2.5mrad) 

実際の鏡面には必ず組さがあり 、これが反射率を低下させてし 1る。この割合はデバイー

ワォラーの式によって近似することができる。理想的鏡面の反射率 R。に対する実際の鏡面

の反射率 Rは、

4πσSlnO 円

支=-= exp{一(入~)~} ...(2.1.42) 

と表される。ここで σは反射面の平均自乗粗さである。Fig.2.1.10に斜入射角 7mradのと

きの σ/λをパラメーターとした反射率の低下を示す。RIR。を 90%以上得るためには、表

面粗さの条件として、σ/λ 豆3.7が成り立つo 使用波長が短くなるほど σに対する条件は

厳しくなり、 CKα(λ=44A)の場合 σ豆163Aであるのに対して CuKα(λ=1.54A)の場合

では σ豆5.7Aとなり 、鏡面加工はほぼ原子レベルでの精度が必要になる。

0.8 

o ¥広Z 、0.6 

0.4 

0.2 

。
。 5 10 

σ/λ 
15 20 

Fig.2.1.10 反射面の面粗さによる反射率の低下(7mrad)
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2.2 放射光光源[17]

2.2.1 放射光光源の歴史と現状

荷電粒子が円運動等の加速度を持った運動をする場合、周囲の空間にその加速度方向を軸と

した電磁場が放射される(電気双極子放射)。相対論的な速度で走る荷電粒子の場合、その進

行方向を磁場や電場等で曲げられて加速度が生じると、電気双極子放射は相対論的補正を受け

てあたかもその軌道の接線方向に白色の電磁波が放出されるように見える。この現象は電子シ

ンクロ トロンで最初に観測されたので、この光のことをシンクロトロン放射(synchrotron 

radiation、SR)と呼ぶようになった。実際に光源として利用されるのは、軽い荷電粒子の電

子又は陽電子であって、この場合のシンクロトロン放射は簡単に放射光とも呼ばれる。

1895年にX線管からスタートしたX線源の歴史は、回転陽極型X線管の登場を経、1960年

代に放射光施設が世界各地で建設されるようになって、加速度的に高輝度化が進んだ[18]0

放射光自体の進歩の歴史は加速器技術の進歩によるところが大きい。その進歩の度合により

放射光施設は 3つの世代に代表される。高エネルギ一物理実験用の既存のシンクロトロン、蓄

積リング (storagering)を寄生的に利用するものを第 1世代とよび、リングを放射光専用に

使用されている施設を第 2世代とよぶ。高エネルギー加速器研究機構放射高施設 (KEKPF) 

などは第 2世代に相当する。第 3世代は、設計段階から挿入光源設置を念頭において建設され

たリングで、非常に大型で輝度も高い。ESRF、APS、SPring-8が第 3世代放射光施設に該当

する。また、更にその次世代として、コヒー レン トなX線、あるし 1はX線レーザーの供給を目

標とした光源を特に第 4世代と呼ぶ場合もある。1995年に KEKで行われたトリスタンメイン

リング超高輝度放射光計画は、この第 4世代を目標とした実験であった。

以下に放射光の特性について述べるD

2.2.2 偏向電磁石ビームラインの諸特性

(1)連続スペクトル

リングの規模にもよるが、電波から X線領域まで切れ目のない、滑らかな連続スペク トルを

持つ。スペクトル強度のピークは臨界エネルギー (criticalenergy) E cとして次のように表さ

れる。

2.22E3[GeV] 
εc[keV] = ・・・ (2.2.1)

R[m] 

ここで Eは電子エ不ルギー、Rは電子軌道の曲率半径である。

(2)指向性

指向性が強く、殆ど平行光に近い。ビームの発散角は、数 mradからコンマ数 mradである口
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放射角ゅの 2乗平均根 (r.m.sJ は、スベクトルのピーク付近で、

(刊し1 ω2)  
y 

である。ここで、 γは、電子のエネノレギー Eを電子の静止エネルギー mc2 (=511keV)を単位

として表したもので、

y=土=1957E[Ge V] ... (2.2.3) 
mc 

で与えられる口例えば E=2.5GeVのとき、 11γ=0.2mradで、極めて平行光に近い。

実際には、電子は軌道上を有限の空間的広がりと角度広がりをもって移動している。軌道面

に水平な方向を x軸、垂直な方向を y軸にとると 、空間的広がりはそれぞれ標準偏差 σx、 σy

で表される。角度広がりもそれぞれ標準偏差で σx¥σyと表される。これらの分布をガウシア

ンと仮定すると、電子ビームの断面積は、半値幅で 2.352σxσyとなる。また、 σxとσx¥σy

とσyの聞にはそれぞれ相関があり、それらの積

εx σxσx¥ Ey=σyσy ... (2.2.4) 

は、それぞれのリングに固有な一定値をとり、電子ビームのエミッタンス (emittance)と呼

ぶ。

放射光の実際の角度広がりは、放射光本来の角度広がりに電子ビームの角度広がりの重ね合

わせ(convol u tion)になる。

(3)大強度

真空紫外から軟X線、硬X線までの波長領域で、放射光の強度は、他の光源に比べ桁違いに

強い。また全放射ノミワーは、ビーム電流が Iで表せる場合、

.5E3[GeV].I[A] P[kW] = ~~.~...... ~:>.; ~ J .Ll.L.LJ ••• (2.2.5) 
R[m] 

で表される。だいたい数 100kWから MWに達する。

放射光の特性を表す基本的な方程式は、Schwingerによって与えられている。これは実験値

とよく一致していることが示されている。それによれば、放射光のスベク トノレは、運動する荷

電粒子が作る電磁場のベク トノレポテンシャルのフー リエ変換により求められる [19]0波長と角

度の関数と しての光束密度(photonflux density)、fまたはブライ トネスは、 、

[Bゆ tnes
入 '." J l i '-" 1 + (Y¥V)ム i'-" j 

[photons / sec/ mrad2 /(0.1 % relative band width) / mA] ・・・ (2.2.6)
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というふうに、単位時間、単位立体角、相対的ノくンドI幅(d入/λ)、単位ビーム電流で規格化され

た光子数として定義される。ただし、

， 、3

c = ~: ~ + (川)ド
2入

... (2.2.7) 

ここで、

であり、 KvCと)は変形された第 2種ベッセル関数で、ある。光軸上 (ψ=0)におけるブライトネ

スは、式(2.2.6)より、

[B同htness]¥jJ=o= 3.46 x 103y2(主主)2K22(主主)
... '2入
3 

となる。更に、 λ=λcのとき、

[Brightness ]¥jJ=O，入=入c= 5.04x 103y2 -・ (2.2.8)'

... (2.2.8) 

となる。Fig.2.2.1に、 ψ=0における KEK PFのブライトネスを示す。

，.......， 4 
X 1013 

Beam Current; :300mA 

診

..a 
、D

~ 3 
o 、、、
"" vてコ
C可

包 2、、、
υ 

∞<l，l 
ωVJ  、、、。m

g員 I
...c:よZ
bD。
c...c: 
出品

5 10 15 20 

Photon energy(keV) 

25 

Fig.2.2.1 KEK PF偏向電磁石ビームラインの

ブライトネス(ビーム電流;300rnA) 

30 

放射光の光子フラックスは、毎秒、水平面内の単位発散角 1mradあたり、相対ノ〈ンド幅 0.1%

あたり、 ビーム電流 1rnAあたりで定義される。ブライトネスとの関係は、

[Flux] = 2叫が叫，2x[Bゆ tness] ... (2.2.9) 

のように表される。ここで、 σpは光線の角度分布の標準偏差で、あり、つまりブライトネスに

対し光源の鉛直方向の角度広がりを掛けたものがフラックスとなる。また、毎秒、単位立体角

lmrad2あたり、光源の単位面積 lmm2あたり、相対バンド幅 0.1%あたり、ビーム電流 lmA

あたりに放射される光子数をブリリアンスと呼び、ブライトネスとは

21 
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[Brightness] 
[Brilliance]= 。 』 ・・・ (2.2.10)

2.35ムσxσy

と表されるように、ブライトネスを光源の大きさで除したものがブリリアンスとなる。フラッ

クスはエミッタンスとは関係ないのに対し、ブライトネスとブリリアンスは、いずれも電子ビ

ームのエミッタンスが低いほど高くなる。収束光学系では、ブリリアンスが高いほどスポット

の径が小さくなり、強度が増す。一方、非収束光学系では、光源の大きさは関係なく、ブライ

トネスが高いほど良い。

(4)偏光性

高度の偏光性がある。主成分は軌道面内に電場ベクトノレをもっ直線偏光である。軌道面から

傾いた方向では楕円偏光である。

(5)パルス性

一定間隔で繰り返される、極めて短いパルス光である。パルス幅は 0.1nsec.程度で、ある。

(6)波長可変性

広大な範囲の連続線なので、結晶光学系等と組み合わせることで、波長を任意に変えること

ができる。

(7)安定光源

強度は時間的に極めて安定である。

(8)高輝度光源

光源が小さく、しかも指向性が強いので、高輝度の光源である。

(9)清浄光源

超高真空 (10・9-10・lOTorr) 中の発光なので、清浄である。光学系や試料等が、光源によっ

て汚染されない。

(10)標準光源

放射光の特性についての観測結果が、理論とよく一致するので、標準光源として利用できる。

2.2.3 挿入光源[20]

電子ビームの軌道の上下に極性を交互に変えて配列された多数の磁極で構成する特殊な放

射光光源を挿入光源と呼ぶ。Fig.2.2.2に示すように、正弦波的な強度変化を持たせた磁場中に

高エネルギー電子ビームを通過させ、磁界の周期に対応して軌道面上を正弦波的に蛇行運動さ

せることで、輝度の高い放射光を発生させることができる。偏向電磁石部分からの放射(円軌

道放射)と比較して多くの優れた特長を有している。

挿入光源の放射を特徴づけるものとして、 fieldparameter Kと呼ばれるものがある。これ
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は、軌道上での磁場の最大値を Bo、磁場の周期長を λOとして、

ρBnAn 
K=てとと=O.934Bo[tesla]入。[cm] ... (2.2.11) 

乙nmc

で与えられる。電子の正弦波的な運動の、電子ビーム軸に対する最大の傾きは KIγで与えられ

る 。 これに対して放射光の角度広がりは、式(2 . 2 . 2)で示すように 11γ 程度であり、 K~ l と K三

1の場合で放射光の特性は異なる。

λ 
~--

~ 

ゆ

~ Z 

(a) K> > 1 (b) K~l 

Fig.2.2.2 挿入光源による放射

(a)ウィグラー放射光 (b)アンジュレータ放射光

(a)ウィグラ-

K~ l の強し\磁場の場合 (Fig.2.2 . 2(a)) 、電子は正弦波的運動の頂点付近にあるときだけ、

電子ビーム軸方向で放射光を観測できる。この条件下の挿入光源をウィグラー (wiggler) と

呼ぶ。特に多数の磁石が配列されたものをマルチポール・ウィグラー(多極ウィグラ一、

multipole wiggler) としづ。スペクトルは円軌道から得られるものと類似した、滑らかな連続

線となる。磁石が周期数 Nだけ配列されている場合、電子は N回蛇行し、放射光の輝度は 2N

倍になる。Kが極めて大きいと、電子ビームの中心軸からのずれが大きくなるので、正又は負

のパルス状に電場変化する放射光のどちらかだけを見ることになり、放射光の輝度は N倍にな

る。

ウィグラーの磁場を強く、或は弱くすると、スペクトルのピークを円軌道のそれよりも短波
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長側或は長波長側へずらすことができる。この場合、特に波長シフター (wavelengthshi氏自)

とも呼ぶ。

(b)アンジュレーター

K壬1の弱し¥磁場の場合は (Fig.2.2.2(b))、放射光は電子ビームの軸方向に間断なく観察する

ことができる。この条件下の挿入光源はアンジュレーター (undulator)と呼ばれる。Kxを水

平方向の Kパラメー夕、Kyを鉛直方向の Kパラメータとすると 、Kx=Oでは水平面内の蛇行

運動(planeundulator)、Kx二Kyで、は螺旋運動(helicalundulator)となる。観測される放射光の

電場は、正弦関数に近い時間変化を示す。スベクトルは、準単色光になり、 1次の基本波が際

立つ。K'""'"'1では、高調波が表われ、 n次の高調波の波長 λnは、光軸から Oの角度で、

ln K222  
h=ーとす(1+ττ+ y~e~) ... (2.2.12) 

2ny山乙

となる。ここで λOは挿入光源の磁場の周期長である。軸上(f) =0)では、奇数次の高調波のみ現

われる。

Plane und ula torの場合、軸上における光束密度は、周期磁場の周期数を Nとすると n次高

調波成分について、

- 4 2 sin2(Nπ入1/λ)
[Brightness]8=0 = 4.555 x 10~ y~Fn (K) 。

πム(n一入1/入)
2 [photons / sec/ mrad ~ /0.1 %b.w. /lmA] ••• (2.2.13) 

となる。ここで Fn(K)は、ベッセル関数 Jvを用いて、

lnK2/ 4n K2/412 
Fn (K) = ，_ 

4~_~<)~. 
_， <) ~ Jいけ(- q )-J f山I? (- _~-~~τ~) ト

U " 

(1 + K ~ / 2) ~ 
1 

¥" 叩 ゐ

l+K孟/2' \ " ，.. ~ '，ゐ

1+上仁 /2'
J 

で表される。 n次高調波の極大値は、式(2，2.13)から

[Brightness ]8=0，入=入n= 4.555 X 103y2N2Fn (K) 

2 [photons / sec/ mrad~ /0.1 %b.w. / mA] ... (2.2.13)' 

で与えられる。さらに、K=1、n二1のとき、Fl=0.368となり 、式(2.2.13)'は、

[Brightness ]8=0，入=入1，K=1= 1.676 X 103y2N2 ... (2.2.13)" 

となる。この式(2.2.13)"と、偏向電磁石放射の光束密度の式(2.2.8)'とを比較すると 、臨界波長

ん における両者の光束密度の比[undulator]/[bendingmagnet]=8.0 1N2が求まる。 Fig.2.2.3
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硬X線光学第 2章

に主な挿入光源と、 PFの偏光電磁石光源の輝度の比較を示す[21]。

それぞれ鉄挿入光源のパラメータは、

の核共鳴エネルギー 14.4keVに条件を揃

えである口トリスタン MRは 10GeV運転

を想定した時のもの。SPring-8は 8GeV、

ESRFは 6GeV運転。
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主な挿入光源の輝度の比較[21]Fig.2.2.3 

スペクトノレ幅は、軸上で観測した場合は式(2.2.13)から、

... (2.2.14) 
d.入 1

入 nN

となる。

アンジュレーター放射の固有角度分布 σpは、

1+K2/2 

2nN 

σpは光軸を中心とする放射位置分布の標準偏差 σp (固有サイズ)

... (2.2.15) 市-γ' 
~~ n

y
 

σ
 

と不確定性にで表される。

より、

つまり回折限界を示している。
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となる。
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以上は、全て電子はもともと直線軌道に沿っているという仮定の上での議論であるが、実際

には電子にはある程度の広がりがあるo 実効的な光源の角度広がり2:x'，y'とビームサイズエ x，y

は、加速器の電子ビームのエミッタンス σx¥y¥σx，yと、光子の固有エミッタンス σj、σpの

コンボリューションから、

，2，_  ，2¥1/2 
Zx'J'=(σx'，y +σp'~ ) ・・・ (2.2.17)

2 ， _ 2 ， T 2 _， ，2， ，4¥1/2 
Lx，y = (σx，y -+σp~ +L σx '，y ，~ / 4)"'-' ~ ... (2.2.18) 

となる。ここで、 Lはアンジュレーターの光軸上の長さを示し、 L=NλOである。

2.3 硬X線領域の結像

2.3.1 硬X線領域の光学素子

Roentgenが最初にX線を発見したとき、彼はこの光線は可視光のように屈折レンズでは集

光できない事を見出した[22]。その後、 X線領域における複素屈折率は殆どの物質について 1

にほぼ等しく、その違いは 10-5-10-7程度でしかも 1よりも小さいことが見出された。この事

は加えて、フレネルの式で、与えられる直入射での反射率 R'"'-'1I4( U 2+ s 2)が、 X線領域ではほぼ

0である事を意味する。このように、従来可視光領域で利用されてきたような屈折型、反射型

の光学素子がX線領域では利用不可能である事は、当初から知られていた。

それでもなお、 X線のその他の諸性質を利用して、 X線顕微法に利用しようという考えは古

くからあり、理論的にはその当時から既に確立されていたものもある。しかし、技術的にそれ

らの製作が困難であった事、それらの性能を十分に生かせる優良な光源が存在していなかった

事から、それらの素子の開発は実現されてこなかった。

まず技術的にこれを可能にしたのが、コンビュータ制御による微細加工技術の進歩である。

更に、回転陽極型X線管や、特に軟X線領域におけるレーザープラズマX線源(laser-produced

plasma X-ray source， LPX)、そしてシンクロトロン放射光等、非常に輝度の高いX線源の出

現が、 X線用の光学素子への必要性を高めてきた。

この様な背景の中で、まず軟X線用の光学素子の開発が 10年程前から盛んに行われるよう

になり、可視光の回折限界を超えるものが幾っか出てくるようになった。カーボンのK吸収端

から酸素のK吸収端にかける波長領域、いわゆる water-window領域[23][24]は、生物試料の

観察に適すると言われており、特にこの領域での研究が盛んに行われている。

硬X線領域用の光学素子は、軟X線で開発されたものが適用される例が多い。しかし波長が

軟X線よりも更に 1桁-2桁短く、原子オーダーに達する硬X線領域では、それだけ加工条件

も厳しさを増す。また、吸収、反射、回折などの光学的諸現象が軟X線と硬X線では状況が全
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く異なる事もあり、素子の開発が軟X線のそれに比べ非常に遅れていた口硬X線用光学素子の

開発が世界的に本格化しはじめ、 1μmを切る空間分解能が得られるようになったのはわずか数

年前の事である。その背景としては、第 3世代放射光と呼ばれる高輝度で指向性が非常に高い

X線源がここ数年の聞に相次いで建設されたことが挙げられる。硬X線領域では、その透過力

の高さを利用した CT等への利用の他に、 X線回折、蛍光X線等利用用途が多い。また、位相

コントラストを利用すれば生物試料に対しても高いコントラストが得られ、しかも放射線ダメ

ージが少ないので生物顕微鏡としての可能性に近年特に期待が高まってきている。現在では、

多くの種類の光学素子で、サブミクロン、もしくはそれに迫る空間分解能を実現できるように

なってきた。また、新しい手法を用いた、硬X線領域に特有の光学素子も開発されている。

ここでは、硬X線領域で使用される各光学素子を簡単に紹介する。種類別に、反射型、回折

型、屈折型の 3つに大別される。

反射型

2次曲線上の 1点と 2つの焦点を結ぶ 2つの直線の角 2等分線は、その点での法線になる、

という幾何学の定理より、 1つの焦点から出た光をこの曲線上の表面に反射させればもう 1つ

の焦点に収束する。この性質を用いてX線領域では楕円型、放物面型、或いはそれらに近似さ

せた形状の反射型ミラーの開発が行われている。

また、反射の種類によって、全反射型とブラッグ反射型に区別される。両者に共通の特徴と

しては、比較的関口を大きく取れることが挙げられるが、他の多くの特徴は両者で大きく異な

る。全反射型は色収差が存在せず、広い波長領域で高い利用効率が得られる。 しかし lOkeV

程度までが限度で、 一般に波長が短くなるほど開口が小さくなる。一方、ブラッグ反射型は、

さらに短波長領域においても大きい開口で使用でき、単色X線に対しては利用効率も高い。し

かし特定の波長しか反射しないため、波長幅をもったX線に対しては、結果的にスノレープット

が非常に低くなる。また、全反射型は、小さい斜入射角で入射させていること、また、全反射

によって物質内に殆どX線が浸入しないため、ヒートロードには非常に強い。しかしブラッグ

反射型も、耐熱性が良くアンジュレータ光の白色光に対しても集光特性が殆ど変化しなかった

という報告がある [25]。

全反射型、ブラッグ反射型の両者に共通の問題点としては、要求される加工精度が非常に高い

ということが挙げられる口入射面の表面粗さの P-V値 hに対するレーリーの 4分の l波長条

件は、屈折率 1・5を持つ透過型(屈折型、回折型)光学素子に対して、

h三三二 (2.3.1) 
48 

である。一方、斜入射角川'"'-'(28 )112)の反射型光学素子に対しては、
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h三 A 仁 (2.3.2)
8 sin e 11.3，，/8 

が成り立つ九硬X線領域における 6の値が 10-6程度であることを考えると、上の 2式から、単

純に考えて反射型は透過型よりも 2"-'3桁程度条件が厳しいことが判る。しかしながら、微細

加工技術の進歩により、反射型素子でも必要な精度を満たす素子の製作が可能になってきた。

[カークパトリック ・バエズ型ミラー(Kirkpatrick-Baez(K-B) type mirror)] [26] 

円筒形の鏡面を 2枚使い直角に配置して、それぞれが一方向ずつ集光を行うことにより 2次

元のスポットが得られる。鏡面には全反射[27]、マルチレイヤー[28][29]、1次元ブラッグフレ

ネルレンズ[30]など、様々な方法が試みられている。コマ収差が大きいため 主にマイクロビ

ーム光学系の集光素子として用いられているが、結像によってピッチ 17..mの銀メッシュのμ / 

CuKα透過像を得たとの報告例もある [28]。非球面加工が特に難しいマルチレイヤーや結晶で

は、球面収差を押さえるために、色々な工夫がなされている D 例えばマルチレイヤーの d-

spaclngを意図的に傾斜を持たせて製作し、さらにピエゾ素子によって形状を微細に変化させ

ることによって、 8keVのX線で半値幅 0.7μmのスポットが得られている [29]。

{ウオノレターミラー(羽Toltermirror)] [23] [24] 

Wolterは、斜入射光学系による 1回反射ではコマ収差が視野程度に大きくなり 、そのため

結像系としては不適当であることを指摘 し、2次曲面を 2つ使用すると各面での大きなコマ収

差が打ち消しあって良い結像系になることを見出した[23][24]0実像を結ぶ光学系としては、

2つの鏡面の組み合わせ方により 3つのタイプに分けられる。さらに虚像を結ぶものも含めれ

ば計 8種類の組み合わせ方がある [31]0硬X線用光学素子の殆どが、放射光の指向性の高いビ

ームを収束するために開発されているため、有効面積は 10・2-10・lmm2程度で十分とされてい

る。それに対し WolterミラーはX線の結像を目 的に開発されており、有効面積も非常に大き

く、5mm2程度になる。64μmピッチ金属メッシュの CuKα透過像が結像により得られている

[32]。一方、マイクロビームでは、半値幅 1μmのスポッ トサイズが得られている[33]。

この素子の製作は非常に難しく、また l個の素子を製作するのに時間がかかるため、開発の

スピードが遅いという 問題があったが、現在比較的安価で、時間がそれほど掛からない製作方

法を開発中である。

*透過型素子が入射面だけでなく出射面を持つのに対して、多くの反射型素子も 2回反射を行わせている。つまり両者共

にX線は境界面に 2回入射するので、 2つの境界面の形状に相関が無いとすれば、実際には上の 2式の右辺にはそれぞれ 2

境界面分の因子 2・]/2が乗ぜられる。

28 



第 2章硬X線光学

[キャピラリーチューブ (capillarytube)] [34] 

ガラス細管を引き伸ばして出来る細長い管内を、 X線が全反射しながら収束するような構造

になっている。結像条件を満たさないので、マイクロビーム光学系の集光素子として使用され

る。空間分解能はチューブ出射側の内径で決まる。5・8keV の波長域でスポットサイズ 50nm

を得ている [35]。入射側の内径が数μm しかないので、強度の高いスポットを得ることは出来

ないが、それでもアンジュレータ光を用いることによって 1010photons/sec/μm2/(2 X 10-4 b.w.) 

の強度のスポッ トを得たという報告がある [3610

{ウェーブガイド (waveguide)][37] 

重元素 A-軽元素 B-重元素 A という層構造に、大気からカバーレイヤー A層に対して臨

界角より小さい斜入射角。でX線を入射させる o A層から染み出したエパネッセント波が、下

のB-A境界面で全反射し、反射波は再度上の A層でも全反射するため、このレイヤーに入射

したX線は B層内で閉じ込められる。ある飛び飛びの値の Oの時にエパネッセント波による

standing waveがB層内に発生し、共鳴効果により増幅する。このとき最初の A層からの反射

率は極小値を示し、ガイドの効率が極大を示す。 B層に閉じ込められたX線は互いに干渉し合

いながら B層内を進み、1次元のみ光ファイパーと同じような働きをする。ガイドの後端から

出射する X線は、ここで回折し 1mrad程度の発散角を持つロ故に線幅が B層の厚さ程度(0.1μm

程度)という非常に細し¥線光源として利用することが出来る。効率は低いが、もともと干渉性

のある X線しかこのレイヤー内を通らないので、非常にコヒーレンスの高いX線が得られる。

Waveguideの実験は 1974年、 Spiller、Segmuller[37]らによって初めて行われた。しかし、

十分な加工精度がないと、レイヤー内で位相にずれが生じ、やがて打ち消しあったり、モード

が混在したりして waveguideの出口までX線が到達しない。また、アクセプタンスが非常に

小さい(数μrad程度)ため、waveguideの実現は高輝度で指向性の高い第 3世代放射光の出

現まで待たなければならなかった。1995年に Fengら[38]、1996;年に Lagomarsinoら[39]が

相次いで waveguide の出口からのX線検出に成功した。 現在は、 1 ~3keV の X線で、線幅 0.13μm

の光源が得られており 、それを用いて主に Gabor型硬 X線ホログラフィの実験などが試みら

れている[40]。

回折型

[フレネルゾーンプレート (Fresnelzone plate， FZP)] [41] 

焦点距離 f、n次の輪帯に対して半径(nfλ)112で与えられるパターンを持つ回折格子を Fresnel

zone plate (FZP)と呼び、これはレンズと 同 じ働 きをする事が知られている。その効率

(efficiency)は、
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in2(mπ/2) 
ε= (Tt + To -2Tt To cos L1φ) m2π2 -・・ (2.3.3)

で与えられる。ここでも、 T。、 Aφ、m はそれぞれ、透明ゾーンの透過率、不透明ゾーンの透

過率、透明一不透明ゾーン間の位相差、回折光のオーダーを示す。振幅 FZP(Tt =1、T。二0)

の場合、 1次回折光の効率は E=π.2""0.1となり 、位相 FZP(Tt=l、To=l、Aφ=π)のとき、 1

次回折光の効率は E=4π・2""0.4で与えられる。透過力の高い硬X線領域では、振幅タイプよ

りもむしろ位相タイプとして設計された FZPが多い。実際には、完全に透明、不透明な物質

は存在しないため、効率は振幅タイプと位相タイプの中間の効率を示す。

隣りあう輪帯幅が等しくなければ、偶数次の回折が回り込み、効率が低下する。この素子の

製造過程で必要な加工誤差は、輪帯幅の誤差が輪帯幅の 300/0程度以内であればほぼ理想的な

結像特性をすることが確かめられている[42]0このように加工誤差への要求がそれほど厳しく

ないこと、また、微細加工技術として リソグラフィ法がそのまま利用できるため、このタイプ

の素子の開発は軟X線、硬X線領域で共にもっとも盛んに行われており、軟X線領域では既に

実用化の段階に進んでいる。製法としては他に sputtered-sliced法がある[43]0この手法はま

だ開発段階のものであるが、リソグラフィ法では描画に用いられる波長で加工制度の限界が限

られてしまうが (50nm程度)、 sputtered-sliced法は理論的には更に高い分解能が得られるも

のとして期待されている。また、使用物質の選択幅が広いことも sputtered-sliced法の利点で

あり、硬X線用素子の製造方法と して適 しているといえる[44]0

電子ビームリソグラフィによる描画で作成された窒化シリコン-金パターンの位相 FZPで、

12.5keVのX線に対して 0.5μmのスポットが得られている[45]。また、 sputtered-sliced法で

作成された FZPでも、 8.54keVのX線に対して 0.5μmのスポッ トが得られている[46]0FZP 

を用いた硬X線結像の実験も行われている。8keVのX線で、スポークパターンを持つ標準試

料を用いて空間分解能 0.4μmが得られている[47]。

{ブラッグ ・フレネノレレンズ (Bragg-Fresnellens，BFL)] [48] 

透過型の FZPの場合、 X線領域では完全な位相タイプのものが作れないため、 1次オーダー

以上の集光効率は減少し、O次のオーダーによるパックグラウンドが増大する。この問題を解

決できるものとして、結晶のブラッグ反射を利用 した Bragg-Fresnellens(BFL)がある。こ

れは、 Siなどの完全結晶の表面に Fresnelzoneのパターンを掘り込んだもので、反射型素子

として扱われるため素子による X線の吸収が無く、位相差は、反射表面の高さの違いによって

作られる。このことによって、 X線領域において完全に近い位相タイプの FZPとして利用す

ることができ、単色X線に対しては 1次オーダーで実際に 40%に近い効率を得ることが出来る。

更に、結晶のブラッグ反射を利用しているので非常に干渉性が高い。また、反射型素子である
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ためヒートロードにも強い[49]。

一方、結晶の bandwidthは極端に狭いため (11λ / λ~ 10・4) 、アンジュレータ光の白色ビー

ム等、ある程度波長幅をもっX線に対しては反射光の積分強度は極端に小さいため、その場合

の実際の効率は小さくなる。この問題を解決するために、結晶にひずみを持たせたり、超音波

により振動させる等して完全性を損なわせて bandwidthを広げる等の試みがなされている

[50] [51] [52]0また、湾曲結晶は、ひずみにより bandwidthがひろがるため、湾曲結晶と 1次

元BFLの組み合わせなども積極的に研究されている[53]。

1次元(linear)BFLと2次元(circular)BFLが開発されており、それぞれで使用が異なる。1

次元 BFLは 1方向の集光しか行わないが、波長可変性である。一方、 2次元 BFLは2次元の

集光を行うが、設計段階で指定された波長又はその高調波以外のX線では使用できない。この

ような理由から、 1次元 BFLは K-B型光学系や湾曲結品との組み合わせで比較的積極的に利

用されている。1次元 BFLでは、 15keVのX線で半値幅 0.8"mのラインスポットが得られてμ 

おり [54]、また 2次元では、 7.6keVのX線で 0.7μmのスポットが得られている[55]。

また、ケーラー照明型結像光学系の off-focus像から、ピッチ O.5"m金グリッド試料の鮮明μ 

な位相コントラストが得られている[56]。

屈折型

X線領域における屈折型光学素子の可能性については、古くから議論がなされてきたが[26]、

この波長領域においては有効な屈折レンズの製作は不可能というのが最近までの常識であっ

た。理由は、屈折率が殆ど変化しないこと、それから、 X線領域において 「透明」つまり吸収

率ゼロの物質が存在しないことが挙げられる。しかしながら、高輝度シンクロトロン放射光光

源の出現により、光学素子の開口をむやみに大きく設計する必要はなくなり、直径数百μmも

あれば十分放射光からのX線を取り込めるようになった。このことによって、近年になって再

び屈折型光学素子についての議論が盛んになされるようになってきた[57][58] [59]。

【屈折レンズ (compoundrefractive lenses， CRL)] [60] 

X線の場合、物質の屈折率は 1より 小さくなるため、集光を行うには凹レンズを用いる。屈

折率n二 1・8、曲率半径 Rのレンズの焦点距離は、 f=R/(2a)で与えられる。 a""10・6、R=lmm

とすると、このレンズの焦点距離は と10可m]/(2x 10・6)=500[m]となり、これでは実用的なレ

ンズは不可能である。曲率半径を小さくして焦点距離を 5m程度にまで縮めようとすると、

R=10μmとなり、これでは製作が困難である上に、開口が小さすぎ、る。逆に、6の大きい重元

素をレンズの材料に用いようとすると 、同時に吸収も大きくなって しまい高い効率が得られな

。、、
-E
h
v
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Snigirevら[60]は、以上の問題を、軽元素のレンズを光軸上に多数並べることで解決できる

事を実験的に示した。例えば、焦点距離 fニR/(28 )のレンズを N 個並べると、焦点距離は

f二R/(2N8)となり、 f=500mのレンズでもそれを 250個並べれば、焦点距離は 2mと実用的な値

が得られる。幸い、硬X線領域において軽元素 (B、C、Be、Al、Polymer、水、等)は、吸

収項。が小さい割に位相項 6が比較的大きいため、 Nを増やしても効率の低下は比較的小さい。

同じ理由から、透過型素子であるにも関わらずヒートロードに強い。この素子の利点は、製作

が簡便、安価であるため、開発のピッチを非常に早くできることが挙げられる。現在では、1

次元レンズで 9keVのX線で線幅 2.5μmが得られている[61]。しかし吸収の影響により事実上

の開口は Rよりも小さくなること 、アスペクト比が大きいこと、焦点距離が大きいこと、円筒

形レンズなので球面収差があることなどがこの素子の問題点である。これらの問題を解決する

ために、PMMAを用いた放物面レンズの開発も始められている [Ei2]。また、長い焦点距離を逆

に利用して、放射光のエミッタンスモニターとして利用する試みもなされている[63]。

Fig.2.3.1に、以上に挙げた主な硬X線用光学素子についての比較を示す。
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素子名 I Spot size N.A. 立体角 収差、像のボケ

[μm] [str.] 
コマ i色| 形状誤差

-鏡面のうねり

0.7[29] ~10・3 ~10・6 × O →子午面集光

-表面粗さ

→コントラスト

1[33] I ~10・2 I ~10・4 。101 反射率

~~J r:::::サー|
Wolter M立ror[23][24] 

表面粗さ

× w→反射率

-表面組さ

Fc × 

lJ 
→反射率、

Waveguide[37] モードの混在

. 7スヘ。クト比

→回折限界

-吸収

0.5 ~10・3 ~10・6 C) × →効率

[45][ 46] -加工誤差

Fresnel Zone Plate[41] →効率

0.8[54] . 7スヘ。クト比

(linear) →回折限界

~10・3 ~10-6 CI × -加工誤差

0.7[55] →効率

(circular) 

Bragg-Fresnel Lens[48] 

-吸収

c… 2.5[61] 1-10
-'1 ~10・8 O 

I X I 

→効率、

回折限界

Fig.2.3.1 主な硬X線光学素子
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2.3.2 結像型蛍光X線顕微鏡の対物素子の選択

2.1節で述べたように、 X線は物質と相互作用することによって、その物質の物性に関する

情報を多分に含んでいる。蛍光X線の場合、物性情報はX線のエ，ネルギー(波長)として与え

られる。蛍光X線の結像によってそれを調べる場合を考えると、光学系には、高い空間分解能

と共にエネルギ一分解能が要求される。また、硬X線領域は非常に波長幅が広いので、顕微鏡

光学系自体は各波長毎にパラメータを変更せずに使用できることが望ましい口試料から 4π方

向に広がる蛍光X線をできるだけ多く検出するために、出来るだけ立体角の大きい光学系を使

用する必要がある。この観点から、結像型蛍光X線顕微鏡の対物素子として挙げられる条件は、

(1) 高い空間分解能

(2) 色収差が無い。

(3) 取りこみ角が大きい

となる。 Fig.2.3.1から、以上の項目について各種光学素子を比較する。空間分解能に関しては、

どの素子についても 1μm前後のスポットサイズが得られており、素子毎に大きな差は無いと

考えられる。次に、色収差の無い素子を選択すると、全反射型以外の素子は除外される。更に

全反射型素子の中で取りこみ角が大きいのは K-Bミラーと Wolterミラーに限られるが、 K-B

ミラーはコマ収差が大きいため、結像型蛍光X線顕微鏡の対物素子には、 Wolterミラーが最

も適していると考えられる。

以上のことから、本実験では羽Tolterミラーを系の対物素子として用いることにした。

2.3.3 Wolterミラー

特徴

一般的な光学系の収差理論は、直入射近似から成り立っているのに対し、斜入射光学系の場

合は文字通りこの近似が成り立たない。このため、独自の収差理論を展開する必要がある。こ

の光学系については、単一ミラー系、 2枚ミラー系、 3枚ミラー系まで収差理論が求められて

おり、それぞれミラーの内径を 1と規格化したときの、像面における収差の大きさ 10.4の精度

まで近似式が求められている[64]0それによると、単一 ミラー系と 2枚ミラー系の主な特徴は

以下のようになる。

単一ミラー系

1.球面収差が形状誤差の大きさに比例し、形状誤差がゼロのとき球面収差もゼロ。

2.直入射光学系には見られない 1次のコマ収差があり 、その大きさはほぼ視野程度となる。

輪帯イ象を形成し、 off-focusでは半径の異なった 2重の輪帯像となる。

3. 3次コマはミラーの長さに比例し、像面では、輪帯像の輪帯幅として現われる。
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2枚ミラー系

1.球面収差は第一面と第二面の形状誤差に、 3次コマは第二面の形状誤差に比例し、形状誤

差がゼロのときこれらの値も(近似式の範囲内では)ゼロとなる。

2. 1次コマは存在しない。

3.形状誤差が無い場合、収差はほぼ非点収差と歪曲収差のみとなる。両者は共に、 2つの鏡

面問の距離、または鏡面の長さと比例関係にある。

このように、斜入射 ミラーは 1枚で用いるとコマ収差が非常に大きいために結像素子として

不適切であるが、2枚用いることでコマ収差を極端に小さくすることが出来る。その様子を

Fig.2.3.2に簡潔に示す。このことを最初に示したのが H.Wolterで、 2枚の非球面ミラーから

なる斜入射光学系を Wolter型光学系、又は簡単に Wolterミラーと呼ぶ[23][24]。羽Tolterミラ

ーは 2枚の鏡面の組み合わせ方により 3通り(虚像を結ぶものを含めると 8通り)に分類され

る。この素子の反射面は、可視光領域で代表的な反射望遠鏡であるカセグレン型等とはトポロ

ジー的にまた全く違った配置を成し、この素子に独特な光学特性を持つ。その理論は、 X線天

文学の分野で詳しく研究されている[65]。

Wolterミラー (type-I) の概念図を Fig.2.3.3に示す。第一面の形状により顕微鏡型(回転

楕円面+回転双曲面)、望遠鏡型(回転放物面+回転双曲面)に分類される。双曲面と楕円面

(放物面)同士が、焦点を 1つずつ共有し、双曲面が形成する虚像を、楕円面(放物面)で結

像することによって Abbeの正弦条件が満たされる。

Wolterミラーは、硬X線素子の中でも比較的開口数が大きく 、理論的な回折限界も高い値

が得られる。極端な輪帯開口を持つが、入射瞳も比較的大きく、明るい光学系が構築できる。

輪帯関口によるFraunhofer回折強度は、ピーク強度を 10とすると、

Io J ( 2J1 (kaω)i ~2(2Jl(kEaω) i i 2 I(p) = .LU C). C) i 1 ~U ~ ¥nu.VJ/ 1-ε LJU 1 \-l~. c.aw J ト...(2.3.4) 
(1-ε2)2 l ~ kaω) ~ ~ kεaω)J 

と表される。ここで a、Ea(O<ε<1)はそれぞれ、 輸帯開口を形成する 2つの同心円の半径であ

り、kは波数、ωは観測点 pを見込む角度の正弦である [66]。この式において E→1の極限で

は

I(p) / IO →J0
2(kaω) ・ー (2.3.5)

となる。故にJo二 Oの最初の解を求めればこの関口の第一暗環の半径 ρが分かる。

2.40 入
p=τ一一=0.38~ ・・・ (2.3.6)

Ka a 

結果的に、Wolterミラーの回折限界ム は、ミ ラーの開口数 N.A.に-対し、

35 



第 2章硬X線光学

ド 0.38三一 (2.3.7) 
N.A. 

となる。Fig.2.3.4に、円形関口(E二 0)、輪帯開口(ε=0.5、 E→1)、の 3通りの開口の時の IlIo

を示す。 Eの値が 1に近づくにつれて、第一暗環の半径は小さくなり、回折限界が向上するこ

とがわかる。しかし、同時にテールが高くなり、パックグラウンドの増大によりコントラスト

が低下する。

単一斜入射光学系

コマ収差による像のボケ Dは、

D = Fl F2 = FFl + FF: 

百二 Mr.118土
coss 

FR=M rao-L 
cos α 

(11)  
:. D = Mr .1181一一一+一一一|

¥. cos αcos s) 

トベキ+キ)
=回(1+誌)
定 288'

2枚斜入射光学系

コマ収差による像のボケ Dは、

D = Fl F2 = FFl -FF2 

( 1  1)  
.¥D=Mr ・1181一一一一一一一|

¥. coss cosαj 

物面上では、

互=r必(_1_--_1_1
M ¥. coss cosαj 

=関(三:;サ
M2 ~ 1 と すれば、

D 竺15否1

h在 2

α=25[mrad]、M=10のとき、

豆=3.1 X 10-4認
M 

Fig.2.3.2 単一斜入射光学系と 2枚斜入射光学系のコマ収差

36 



第 2章 硬X線光学

Hyperboloid 

Fig.2.3.3 Wolter型斜入射ミラー (type-I)の概略図

(上)望遠鏡型 (下)顕微鏡型

。

0.9 

0.8 

0.6 

て 0.5

0.4 

0.3 ・-

0.2 

0.1 

0 。 2 

. .円形関口(c =0) 

一一寸 一一一輪帯開口(c =0.5) 

1一一輪帯開口(c → 1 ) 

ー一一一一一一一一 一一↓ーーー一一一ー一一

一一←一一

一一ー「一一一一一 」

」 一一一|一一

4 6 8 10 
kaω 

Fig.2.3.4 円形開口、輪帯関口のフラウンホーファ回折強度曲線

形状精度の結像特性への影響

実際に加工されたミラーの鏡面の形状は、ある程度のうねりや粗さを持っており、それらが

結像の特性を劣化させてしまう。特に、斜入射光学系は、子午面方向と球欠面方向で、加工誤
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差による結像特性への影響の大きさが大きく異なり、子午面方向にその影響が大きい。よって

ここでは主に子午面方向について述べる事にする。Sugisakiらは;、 Wolterミラーの鏡面に残

る加工誤差を、その空間周波数に分けてそれぞれの周波数がどのように像の形成に影響してい

るかを調べた[67]。その方法をここで用いる。

鏡面の加工誤差は、その周波数の大きさから、形状誤差と表面粗さに大別される。比較的周

波数の低いものを形状誤差と呼び、これは像の劣化に幾何学的に影響するo 形状誤差は、加工

機の刃物の形状や送り等の特性による大きな周期構造として現われる。また、周波数の高いも

のを表面粗さと呼び、これは波動光学的に影響を及ぼす。実験的な評価で、は、すべての加工誤

差の影響が総和されて像に出てきてしまうので、このままで、は解析が複雑になる。そこで、加

工誤差ε(z)をフーリエ級数により、空間周波数 V 、振幅 a(v)のスベクトノレとして展開する。

ε(z) =工a(v)sin(2πvz) …(2.3.8) 
n=l 

n 
v=一一一

2L 

ここで nは整数、Lはフーリエ級数に展開する区間を表す。

幾何光学的には、形状誤差の傾き誤差(slopeerror)によって反射光が本来とは違う角度に反

射されためにそれが像の劣化となる。Fig.2.3.5に示すように、子午面方向の形状誤差による反

射面の傾き誤差が~ex のとき、物体面上での誤差の大きさ~X は、幾何光学的に次のように表さ
れる。

2~e" .f =d (239) 

ここで fはミラーから像面までの距離、M は倍率である。

一方、任意の空間周波数 V における~ex は 、 式(σ2.3.8め)を微分して、

A幼0X= 竺ι=2nva(いω州り巾)c∞州O
az 

と表されるので、式(2.3.9)と式(2.3.10)から、このスペク トル成分による結像性能の劣化の最大

は、 Wolterミラーの 2回反射の影響も考慮して¥

li1xl = 2J2~ex . f 

=4J2πva(v).f ・.(2.3.11) 

となり 、 I~xl は振幅と空間周波数の積 v a( v)に比例する。

* 2つの反射面それぞれが持つ形状に相関関係が無いとすれば、それぞれの面で、影響の大きさは強め合ったり 打消しあっ

たりして、平均すれば 2回反射による影響の大きさは 1回反射のそれに対して 21/2倍程度になる。
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一方、球欠面方向の結像性能の劣化企yは、ミラーの半径 Rに対して同様に、

lL1yl = 4、(2nva(v) . R ... (2.3.12) 

となる。一般に、 R'"'"'10mm程度であるのに対して、 f'"'"' 1000mul程度になるため、子午面方

向と球欠面方向の形状誤差が同じである場合、式(2.3.11)と式(2.3.12)から、球欠面方向に比べ

て子午面方向に形状誤差の影響が非常に大きいことが分かる。

次に、表面粗さによる結像特性の変化を考える。鏡面のうねりの周波数がある程度大きくな

り、振幅が小さくなってくるとその影響は幾何光学だけでは説明できなくなってくる。

Fig.2.3.6に示すように、理想面反射光に対して、振幅ε(z)の表面粗さを持つ鏡面からの反射光

の波面収差t1W は、 (2回反射を考慮する)、

L1 W(z) = 2r x J2 = 2J2:ε(z) sin e 
= 2J2a(v) sin e・sin(2πvz) ・..(2.3.13) 

となる。Mar悦 halの定理[68]によれば、波面収差の大きさがある程度小さくなり、波面収差

のr.m.s.く.d.W2>1I2に対して

イいW
2
)己 (2.3.14) 

14 

が成り立っとき、波面収差を持つ素子の点像強度と無収差素子による点像強度の比 i(P)は、
/ 円 ¥2

i仲 1-[子J(I1W
2
) ...(2.3.15) 

が成り立つ。つまり結像特性はく.d.W2>1I2のみに関係し形状のその他のパラメータ(周波数な

のには依存しなくなる。さらに、このとき点像のピーク強度の比(Strehlratio)は

i(p)三0.8 ・・・ (2.3.16)

となり Rayleighが定義するところの理想的な結像条件を満たす。この条件は、 Wolterミラー

の場合、式(2.3附 ユら、 ぷsin2 (2πvz)) =1/J2で、あるから、

阿 =2J2a…去

よって、

= 2a(v) sinれと
14 

仲)三人 (2.3刊
28 sin e 

これが Wolterミラーに対する Marechalの定理を示す。振幅 a(けがこの条件を満たすとき、

結像特性は鏡面の形状の周波数等に関係なく、くt1W2>1I2のみに依存する ことになる。

2.l.6節で述べた鏡面粗さによる反射率低下の関係を表すデ、バイーウォラーの式 (2.l.42)を
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用いると、 i(P)~0.8 が成り立つ条件は、
/ ー ¥2 r 、..，')

r l{ 1 I ，4nσsin 8， ') 1 I“ 

i(p) = I長二I= I exp~ -( ゾト|ミ0.8 ・(2.3.18)
~!、o ) I -l 入 JI 

と表される。ここで、鏡面粗さの r.ffi. S. が σ~2・1I2a( けであることに注意し、 G が十分小さい

とすれば、結局式 (2.3.18)は、

/円 ¥2

1-[引いwや0.8 山間

と、Marechalの定理に帰着することが判る。ゆえに、 2回反射光学系である Wolterミラーに

対する Marechalの条件式 (2.3.14) は、デノ《イーウォラーの式により、

LJ6K09(23m  
no 

と同義となる。理想面反射率に対して、約 90010以上の反射率を持つ鏡面で、あれば、 羽Tolterミ

ラーはほぼ理想的な結像特性を示すことになる。近年、 X線ミラーの鏡面形状を、デ、パイーウ

オラーの式を用いずに、 Fresnel-Kirchhoff積分から式 (2.3.15)等を導いてより厳密に計測す

る試みがなされている[69]0

実際の鏡面

Fig.2.3.5 像形成における形状誤差の考察

• • • • • • • • • • 
-

v
 

• • • • • • • • 
理想、面

実際の鏡面

Fig.2.3.6 像形成における表面粗さの考察
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第 3章 アンジュレータ光マイクロ ビーム光学系による素子評価実験

1995年 9月から 12月にかけて、元高エネルギ一物理学研究所 トリ スタンメインリング

(Tristan Main Ring， MR)において、超高輝度放射光実験計画(以後 MR放射光)が実施

された。 これは、本来高エネルギー物理実験用に使用されていた全周 3kmの加速器を放

射光実験用に転用するとしづ画期的な試みであり 、当時まだ建設中であった ESRF、APS、

SPring-8等と いった第 3世代放射光光源と同程度またはそれ以上の輝度が見込まれる装置

であった[1]。この中で我々は Wolterミラーを集光素子として用いたマイクロビーム生成

の実験を行い、Wolterミラーの集光特性を評価 した。

また、この実験についての主な詳細や、幾何光学光線追跡によるシミュレーション結果

については、以前に詳しく報告しているので[2]、ここではその後行った解析結果を中心に

述べる。

3.1 実験装置

Fig.3.1.1にマイクロ ビーム光学系の実験配置図を示す。 ビームラインはリングの直線部

に 1本設置された。Table3.1.1に電子ビームのエミッタンスパラメータを[3]、Table3.1.2 

にMR放射光運転パラ メータを示す[1]。

MRBL-BW-TL 
Monochroma tor 

目

的

.叩

#1 Slit 
Spatial Filter 

onochromator 

Si(220) 

~100m 0.，35m 
う廼一一 〉4 

Fig.3.1.1 MR放射光マイクロビーム実験光学系概略図
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Table 3.1.1電子ビームのエミ ッタンス[3]

σAμm]σx'  [μrad] 
81.52 33.97 

Table 3.1.2 MR放射光運転パラメータ[1]

リング全長 3018.079m 

加速エネルギー 8.0 - 10.0GeV 

放射損失 6.53MeV 

ビームカレント 10mA 

電子ビームのエネルギー幅(ムEIE) 1.13 x 10・3

エミ ッタンス 5.06nm.rad 

自然パンチ長 0.5cm 

パンチ数 1. 2. 4. 8 

パルス幅 57psec. 

パルス間隔(シングルパンチ時) 10μsec. 
γ1 63.9μrad 

σ」巴豆d]
16.98 

リングの直線部にアンジュレー夕刊が設置され、アンジュレータからモノクロメータの

第一直線部までの距離は 85mで、あった。第一結晶 (Si(220)) で反射されたX線は、そこ

から 4.5m下の第二結品 (Si(220)) で反射して、実験ノ¥ツチ内に 8.54keV(1.45A)の単色

ビームが取り出された。放射光の熱による結晶の格子定数の変化を防ぐため、第一結晶は

液体窒素により冷却された。差動排気により、第一結品直前の Be窓までは超高真空、第

一結晶から第二結晶の間は 10・6-10・4Torr程度に保たれた。第二結品から下流は He雰囲

気に保たれた。

垂直方向のビーム発散角は、実測値で約 10μradであった。また、 8GeV運転時の、 Si(220)

二結晶モノクロメータ後における全光子数は、約 7X 1011個/秒でEあった[5]。

モノクロメータから取り出された単色X線を Wolterミラーに入射し、その集光の様子を

検出器で計測した。検出器には、富士原子核乾板、または金ワイヤによるスキャンシステ

ムを使用した。また、 Wolterミラーの直前には 4象限スリットを設置し、ミラーへの開口

の大きさや位置を制限した。実際には、 Wolterミラーの横側の反射面の一部だけを使用し、

またそれによってミラーの球欠面集光と子午面集光をそれぞれ別々に評価できるようにし

た

3.1.1 アンジュレータ [4]

この実験で用いられたアンジュレータは、 3つのサブユニットからなり、さらにこれを

ユニットとして連結し長尺アンジュレータとして使用できるように設計された。全長 5.4m
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(1.8mX3)、磁場周期数 N=120(40x3)、周期長 4.5cmであり 、周期磁場最大値は 2640G

である。実験で使用 した波長 8.54keVのときの光子エミッタンスは、式 (2.2.15)、式

(2.2.16)より、 σp=2.21μm、σp二 5.17μradとなる。故にアンジュレータ光の光源サイ

ズエx，y、X線の発散角.L:x'¥γ， 

になるo

m
一的

-μ一5
ζ
ο
 

で
ム
一

2
1

Table 3.1.3アンジュレータ光の光源の大きさ、発散角

祉 担1
81.55 

Lx'[μrad] 

34.36 
Z4巴主d]
17.75 

3.1.2 Wolterミラー

光源、と実験ノ¥ツチの聞が 100mと非常に距離があるので、集光素子として用いた Wolter

ミラーには、回転放物面+回転双曲面からなる望遠鏡型のものを使用した。実験に用いた

Wolterミラーの各設計値を Fig.3.1.2に示す。

、/8
8 5久 ParallelBeam 
o 
ぽ〉

σコ

(Unit; mm) 

Average grazing incidence angle e: 7mrad 

Numerical aperture : 0.028 

Material : Pyrex glass 

Surface : Pt coated 

Fig.3.1.2羽Tolterミラー(望遠鏡型)の各設計値
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製作

Wolterミラーは、これまでX線天文学の分野で太陽からのX線放射やブラックホール等

のX線星の観測等に利用されてきた。 しかし、非常に大口径であるためこれをそのまま本

実験のような顕微鏡型に応用して実験室系で用いるには技術的に問題がある口硬X線領域

で顕微鏡光学系全体の長さが数 m 程度になるようにするには、 Fig.3.1.2の設計値に示す

様にミラーの内径を 10mm程度にする必要があり、従来の望遠鏡型のように直接研磨によ

り製作することは非常に困難になる。故に、 X線顕微鏡用の素子の製作には、独自にレプ

リカ法としづ手法が開発された[6]。第 4章、第 5章の結像実験に用いた Wolterミラーを

含め、本研究で使用した Wolterミラーは全て一環してこの製法で製作された。また、製

作は(株)ニコンに依頼した[7]。 レプリカ法による素子の製作工程は大まかに以下のよう

に分けられる。

金型研削 =今金型研磨=今金型コート=今レプリカ =今内面研磨=今鏡面コート

レプリカの雄型に用いられる材質には、タングステンカーバイドを用いた。この材質に

は、 1)ナノオーダーの超精密加工が可能、 2)レプリカ工程で、ミラーの材質であるパイレ

ックスガラスの軟化点温度約 500度で変質しない、 3)パイレックスガラスより熱膨張係数

が大きく、レプリカ工程の冷却過程においてパイレックスガラスから剥離しやすい、等の

性質を持つ[8]0雄型の研削は、形状を測定しながら補正加工を行うことで形状制度を上げ

ている。この製法で製作されたミラーで、軟X線領域では結像光学系で 100nmを切る空

間分解能が得られている[9]0また、マイクロ ビーム光学系では、 LPXを光源として用い

半値幅 0.35μmのスポットが得られている[10]0

硬X線領域で斜入射光学系を設計する場合、パイレックスガラスでは、式(2.1.36)から波

長 1AのX線を反射させるには斜入射角を約 2.5mrad以下に設定しなければならない。こ

れでは開口を大きく出来ず、また、光学系の全長も長くなってしまう。故に硬X線領域で

使用するために、ミラーの鏡面には密度の高い Ptをコートした。

実際に製作された Wolterミラーの、子午面方向の形状プロファイルを Fig.3.1.3，こ示す。

このプロファイルは、ミラーの製作を依頼した(株)ニコンで計測されたものである[11]0プ

ロファイノレの横軸のゼ、ロを変曲点として、左側が双曲面、右側が放物面である。縦軸は理

想、面からのずれの大きさを表し、縦軸のゼロはミラーの理想、面に相当する。また、変曲点

付近の大きな極大は、形状が不連続に変化するために生じる測定針の振動による測定誤差

である。実験の解析やシミュレーションは、このデータを利用して行った。また、シミュ

レーションの際、球欠面方向の形状は理想的であるとして計算を行った。事前に PFで行

ったこの素子の評価実験により、 9keVのX線のエネルギーに対して、集光効率 IlIo= 0.16、

鏡面の 1回反射率 R二 0.4が得られた。この結果にデノくイ・ウォラーの式(2.1.42)を適用する

と、鏡面の粗さの r.m.s.は、約 13Aとなる。
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Fig.3.1.3 Wolterミラーの子午面方向形状誤差[11]

50 

Wolterミラーへの関口の大きさは、垂直方向 110μm、水平方向 120μmとした。このと

きに実際に得られた集光点位置におけるスポットの像を Fig.3.2.1~こ示す。 この像は富士

原子核乾板によって得られた。スポッ トの像は、縦横で集光の性質が異なり、縦方向が

羽lolterミラーの球欠面集光、横方向が子午面集光に相当する。球欠面方向は非常に良い集

光を示しており、スポットの幅はほぼ原子核乾板の粒状性で決定されている。一方子午面

方向は、幾つかの離散的なスポットに分散したものになっている。それぞれのスポットの

間隔は 10-20μmであり、全体として幅 100μm程度の領域に分散している。

球欠面集光に関しては、原子核乾板では正確なスポットサイズが分からないため、金ワ

イヤー (200μmφ) を走査させることによってこの方向のスポットサイズを計測した。そ

の結果を Fig.3.2.2に示す。半値幅 1μmのスポットが得られていることが分かつた。 ビー

ムラインの光源の大きさが約 200μmであったとすると、それと縮小率によって決定され

る幾何学的なスポットの大きさは 0.7μmとなる。また、開口 110μmの時の回折限界は

0.47μmとなる。理想的な集光によって得られるスポットの大きさは両者のコンボ リュー

ションにより得られ、半値幅は 0.84μmとなる。Fig.3.2.2に理想的集光のフ。ロファイルを

赤線で示す。実際に得られたスポットと理想的な集光のスポットを比較すると、実際にも

ほぼ理想に近いスポットが得られたと考えられる。
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子午面集光

Fig.3.2.1 集光点におけるスポット像(富士原子核乾板)
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3.3 考察

球欠面集光はほぼ理想的な集光が得られていたので、ここで、は主に子午面集光について、

2.3節で導いた式(2.3.8)一式(2.3.22)を元に議論を進めるロ

この実験に使用した Wolterミラーの実際の鏡面の形状誤差 Fig.3.1.3を、式(2.3.8)に従

いフーリエ級数に展開すると、 Fig.3.3.1のようになる。鏡面上のうねりの、どの周波数帯

のものが大きく像の劣化に影響しているかをこの図から調べる。これを知ることは、次の

開発段階においてどの周波数帯の加工誤差を重点的に減らせば効率良くより良い素子を作

れるかということを知るための大きな指標となる。

0.1 
E 
ミ主 Marechelの定理:7.4A 

、....;

〉rω q 

0.01 
~ 
ω 
c 
ω 

H。-
て。コ
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B' 

0.1 10 

Spatial Friquency(mm~ -1) 

Fig.3.3.1 Wolterミラーの形状誤差のフーリエスベクトル

グラフ中、斜めの 2本の直線 AA¥BB'は、それぞれ式(2.3.11)から求められるスポット

サイズ 10μmと 1μmのボーダーラインである。例えば、実際の形状誤差を示す曲線が直

線 AA'よりも右上にある場合、その空間周波数帯の形状誤差がスポット生成に与える影響

は 10μm以上になる。このグラフを見ると 、殆どの空間周波数帯でうねりの振幅は直線AA'

と直線 BB'の間にあるのに対し、うねりの空間周波数が 1mm-1前後で、形状誤差の振幅が直

線 AA'よりも右上にあり 、このあたりの周波数帯が集光特性の劣化に大きく影響を与えて

いることが分かる。

直線 CC'は、式(2.3.17)で示される Wolterミラーに対する Marechalの定理が与えるボ

ーダーである。形状誤差の振幅がこのラインよりも下にある場合、波面収差は鏡面の形状

の周波数にはもはや関係なくなるので、幾何的に示されたボーダーライン AA'や BB'との

関係に関わらずほぼ理想的な集光 (結像)を行う 。このグラフからは、 うねりの空間周波

数約 1mm-1以上の周波数帯では、この素子は Marechalの定理を満たしていることになる。

しかし実際には、この素子の集光効率は先に述べたように 0.16程度しかなく 、ほぼ理想的

な集光と しての条件 (式(2.3.18))を満たしていなし 10 故に、空間周波数 1mm-1以下の部
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分が波動光学的に集光効率の低下として影響している可能性が高い。光源の見込み角を&中、

波長をλとしたとき、空間コヒーレンスの大きさを

企~と (3.3.1)
し A中

とすれば、 羽Tolterミラー鏡面上での空間コヒーレンスの大きさは、斜入射角を0とすれば、

.入入
企~ ~一一一 ・..(3.3.1)' 

劫 sin8 ~中 .8

となる。光源の大きさ 200μm、光源から Wolterミラーまでの距離 100mとすれば、波長

1.45A、斜入射角 7mradであるので、 I1c' "-' 10mmとなる。故に鏡面うねりの空間周波数

0.1mm-1
程度までが波動光学的に影響を及ぼしていることになる。この空間波長領域では、

Marechalの定理で与えられるボーダー 7.4Aよりもうねりの振幅が遥かに大きく、集光効

率の低下に大きく影響していることになる。

幾何光学的光線追跡法を用い、上記の実験条件と同じパラメータでスポットダイヤグラ

ムを求めた。その結果を Fig.3.3.2に示す。 ここで行った計算では、鏡面の形状誤差

(Fig.3.1.3)を考慮、に入れている。実際に得られたスポットと同じように、横方向に離散

的に分離したスポットが得られている。 しかしその間隔は数μm程度で、実際に得られた

スポットの間隔とは異なっており、幾何光学だけではこれが説明できないことが分かる。

実際に、全長約 40mmの鏡面に対して、空間コヒーレンスの大きさが 10mm程度もある

ので、波動光学的な影響は無視できないと考えられるD

m
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Fig.3.3.2 形状誤差を考慮、した幾何光学光線追跡により得られたスポットダイヤグラム
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斜入射光学系は、光源、ーミラー間距離やミラー-像面距離に対してミラーの全長が十分

小さければ、像面におけるミラーの反射光強度分布は、ミラーを透過型素子として見たて

た Fresnel-Kihhoff積分で近似することができることが知られている[12]0Fig.3.3.3に示

すように、理想的鏡面を持つ Wolterミラーを無収差レンズとし、理想鏡面からのずれε(z)

をもっ反射面を、

| スマ'[- ， ， I 
g(z) = expi -i _;w 2ε(がsin8 ~ ... (3.3.2) 

で表される位相板に変換して、焦点面で得られる反射光の強度分布(子午面方向)を

Fresnel-Kir hhoff積分により計算した。その結果を Fig.3.3.4に示す。計算は、光源の大

きさを 200μmとして考慮、に入れている。大きなピークが幾っか見られ、それらの間隔は

約 10μmであり、全体的には幅 100μm程度に広がっている。これらの特徴は、実際に得

られたスポットの像 Fig.3.2.1 と良く似ており、良い近似が得られていることがわかる。

Fig.3.3.4のグラフ中、赤い線で示されているのは、鏡面のうねりを振幅 3nm、空間周波

数 1mm-1
(ほぼ Fig.3.3.1のグラフに見られるピークと一致している)としたときに得ら

れる強度分布である。これもほぼ 10μm間隔で強度のピークが見られる。鏡面のうねりは、

回折格子的な働きをし、いくつものピークを焦点面上に形成すると考えられ、結局、グラ

フ中の 2つのプロファイルを比較すると、鏡面上の空間周波数 lmm-1程度のうねりが最も

大きくスポットの形成に影響を与えていることが分かる。以上のことから、 Wolterミラー

の光学特性を向上させるためには、まず子午面方向の形状誤差の空間周波数 1mm-1帯を重

点的に改善させていくことが急務であるといえる。
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Fig.3.3.4 Fig3.3.3の近似からFresnel-Kirhhoff積分で、計算した子午面集光の強度分布
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第 4章硬X線の結像実験

有効な蛍光収率を持ち、蛍光X線分析が有効な元素 (Zミ20)の K 系特性線は硬X線領

域に存在する。故に蛍光X線を結像させるには硬X線領域で結像が可能な光学素子が必要

である。2.3節で紹介したように、硬X線領域でも結像に成功したとしづ報告が幾っかさ

れているが、それでも軟X線領域と 比較すると報告例は非常に少なく、まだまだこの波長

領域では結像が技術的に困難であることがわかる。

本章では、第 5章で述べる Wolterミラーを用いた結像型蛍光X線顕微鏡実験の、比較

および予備実験と しての目的で、行った結像型透過X線顕微鏡の実験について述べる。

4.1 実験装置

実験室系に構築された透過X線顕微鏡光学系の概略図を FigA.1.1に示す。X線源より

発生した硬X線を試料に照射し、その投影像を、Wolterミラーにより結像して、像面に設

置した CCDカメラでその像を撮像した。また、 Wolterミラーの直前に幅 0.5mmのスリ

ットを可動できるように設置し、第 3章の実験で、行ったようにミラーへの開口を制限でき

るようにした。また、光学系は全て真空チャンバー内に設置され、光源部は 10・6Torr程度、

顕微鏡部は 10・5Torr程度の真空に保たれた。

CCD camera 

Wolter mirror 

Computer & image processor 

Fig.4. 1. 1透過X線顕微鏡光学系の概略図

X線源

X線源には日本電子(株)製の微小焦点X線発生装置 JEOL/JMX.・8Hを使用した。 このX

線発生装置は 250μmφ のタングステンワイヤーをフィラメントとして使用しているD 電子
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ビームを加速し、 1段の電子レンズを用いてターゲット上に収束させるo 電子レンズの電

流を変化させることによって、 50μmφ-1000μmφ程度のX線スポットが得られる。ター

ゲットには 10μm厚の Cu薄膜を使用し、電子ビームを 25kVで加速することによって、

Cuの特性線 (CuKα;8.04keV) を得た。

Wolterミラー

本実験では、回転楕円面+回転双曲面からなる顕微鏡型 Wolterミラーを使用した。主

なパラメータを Fig.4.1.2に示す。内径約 10mmの円筒形の形状を持ち、その内面が反射

面として使われる。平均斜入射角 7mradで、倍率は 10倍に設計されている。 ミラーに反

射せずに直接ミラーを通りぬける光線を遮るために、鉛でできた厚さ 1mmの遮光版がミ

ラーの後端に貼り付けられている。第 3章の実験で用いた望遠鏡型 Wolterミラーと同じ

製法で作られており、素子の形状誤差も同じような傾向を持っていると考えられる。

2200 

200 
Ellipsoid 

• • • • • • • 
・

Hyperboloid 21.5 . 22.5 
Average grazing incidence angle e: 7mrad 

Numerical aperture : 0.025 

Material : Pyrex glass 

Fig. 4.1.2 Wolterミラー(顕微鏡型)の各パラメータ

スリット

本実験で使用する Wolterミラーが、第 3章の実験で使用したものと同じ製法で作られ

たものであるので、その形状誤差や結像特性も第 3章で述べたものと似たような傾向を示

すと予想される。そこで、第 3章の実験と同じように、 Fig.4.1.3に示すようにミラーの直

前に縦幅 0.5mmのスリットを、ミラー開口の側面位置に挿入できるようにした。これに

より、ミラーの子午面結像を水平方向に、球欠面結像を垂直方向に分離して評価できるよ

うにした。 Wolterミラーの形状が、第 3章の実験で使用した望遠鏡型の形状と同じような

傾向を持っているとすれば、この開口制限により、垂直方向には理想、に近い結像がなされ

るが、水平方向には結像されず、一方向に分解能を持つ像が得られると予想される。

56 



第 4章硬X線の結像実験

Wolterミラー 運送
摂
恒

仁
子午面結イ象

スリットによる開口

Fig.4.1.3スリットによる Wolterミラーの開口制限

試料

この光学系の結像特性を調べるため、標準試料としてステンレス#400メツ 、ンュ(ピッチ

63.5μm、ワイヤーの直径約 30μm)を用いた。ワイヤーを編んで作られたメッシュである

ので、断面は円形であるが Fig.4.1.4に示すように端の部分でも十分に吸収が大きく、コ

ントラストはほぼ 100%のヴィジビリティが得られる。ワイヤーの中心部分の CuKαに対

する透過率は 0.1%以下である。
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Fig.4.1.4ステンレスワイヤー (30μmゆ)の CuKα

に対する透過率分布

CCDカメラ

CCD素子は、TexasInstruments Inc.製フルフレームト ランスファ型素子 TC・215を使

用し、カメラマウントには浜松ホトニクス(株)製 c4880を使用した。CCDカメラの各パラ

メータを Table4.1.1に示す[1]0この素子はX線の波長領域にも感度を有する直接撮像型 ・
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第 4章硬X線の結像実験

正面照射型の CCDで、 X線領域では Fig.4.1.5に示すような検出効率を持つ[2]010keV 

近辺では、数%の検出効率がある。

暗電流によるノイズを軽減するために CCD素子をペノレチェ素子によって-30
0
Cに冷却

し、素子面に水滴が付かないよ うに約 10-5Torrの真空内で使用した。ピクセルサイズ 12X

12μm2、ピクセル数 1000(H)x 1018のつで、倍率 10倍の対物 Wolterミラーを用いれば、

物面上では 1ピクセルあたり 1.2x 1.2μm2、有効視野は 1200.0(H)x 1221.6れ乃 μm2にな

る。

飽和電荷量が約 105 electrons/pixelであるのに対して、平均読み出しノ イズが

15electrons r.m.s.であるので、103-104程度の非常に大きなダイナミックレンジを持つ。

素子が Siで作られている場合、Si内で電子 1個を励起するのに必要なエネルギーは 3.65eV

である[3]。光子エネルギーの小さい可視光の場合、光子 1個が素子に入射した時に約 1個

の電荷が発生するが、エネルギーの高いX線の場合、光子エネルギー E[eV]の光子 1個が

入射したときに生成される電荷数は、素子の量子効率に関係する係数 Qを用いて、

Q.E[eV] 
N[ electrons] = ・・・ (4.1.1)

3.65 

で表される[4]0Q=lの場合、 CuKα (8.04keV)では光子 1個あたり約 2200個の電子が

生成されることになるので、 CuKαlこ対する飽和光子数は 45程度になる口

Table 4.1.1 実験に使用 した CCDカメラの各ノξラメ ータ[1]

素子名 TC-215σexas InstrUlments Inc.) 

-形式 フルフレーム トランスフア、正面照射、直接撮像型

ピクセル数 1000(H) x 1018(V) 

ピクセルサイズ 12 x 12 [μm2
] 

フレームレー ト 4 [sec/仕ame]

平均読み出しノイ ズ 15 [electrons r.:m.s.] 

暗電流 0.1 [electrons/pixellsec. ] (・40
0
C)

AID変換 12 bit 

アンプゲイン変換効率 25 [electrons/AD count] 

飽和電荷量 ~ 105 [electrons] = 4096 [AD count] 
飽和X線光子量 (CuKα) 45 -55 [photons] 
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Fig.4.1.5 CCDの検出効率[2]。それぞれ、実線が本実験で使用した素

子と同等の性能を持つ素子(TC213)、点線は空乏層を厚くした素子

れTID289)、一点鎖線は吸収層を薄くした素子(TC223・S)を示す。

4.2.1 全開口

まず関口制限のためのスリットを挿入せずに、 X線をミラーの開口全体に入射させるよ

うにして撮像を行った。この条件下で得られた像を Fig.4.2.1.a，こ示す。また、この像のラ

イン A-B上の強度プロファイルを Fig.4.2.1.bに示す。露光時間は 100秒であった。この

光学系の空間分解能は、強度プロファイルのエッジの立ち上がりの 10%-90%で定義する

と、約 12μmであった。また、像のコントラストは、ヴィジビリティで定義すると約 0.4

であった。

4.2.2 開口制限

次に、縦幅 0.5mm、横l幅約 1mmのスリットをミラーの前に挿入して開口を制限した。

ミラーの子午面方向は輪帯幅約 0.15mm全てが使われるので、開口の大きさは縦 0.5mm

×横 0.15mmとなる。この条件下では、像面に形成される像は、ほぼ近似的に縦方向が球

欠面結像、横方向が子午面結像によって形成される。

実際にこの条件下で得られた像を Fig.4.2.2.a，こ示す。また、この像のライン A'-B'上の

強度プロファイルを Fig.4.2_2.b，こ示す。 ミラーへの開口を制限したことにより、この像の

露光には 38分かかった。像の縦方向の空間分解能は約 5μm、コントラストは 0.84のヴィ

ジビリティが得られた。一方、横方向には、十分なコントラストが得られず、分解能の測

定が出来なかった。このように、極端に縦横で方向性のある像となった。

59 



a.硬X線像

ハ
U

n

u

n

u

n

U

A

u

n

u

 

n

u

n

U

A

v

 

nペ
u

n

J

ι

4

1

(・コ
-mw)
〉
岩

ωcω
一言一

ω〉一一
vmw
一ω広

0 

0 200 150 100 
Posittion (μm) 

50 

Fig.4.2.1 全開口の場合のステンレス#400メッシュの硬X線像
(露光時間100秒)

b.ラインA-B上の強度プロファイノレ
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Fig.4.2.2 関口制限をした場合のステンレス#400メッシュの硬X線像
(露光時間38分)
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第 4章 硬X線の結像実験

4.3 結果・考察

実験で使用した Wolterミラーの回折限界は、 CuKα(1.54A) に対して全開口条件では

式(2.3.7)から、

1.54 
企=0.38一一一 =23.4[A] …(4.3.1) 

0.025 

となるが、実際には CCDカメラの試料面上に換算したピクセルサイズ(1.2μmX1.2μm) 

で制限される。一方、実験に使用した試料から得られるコントラストは 4.1節で述べたよ

うにほぼ 1に近い値が得られるはずである口 しかし実際に得られた値はこれらよりも悪か

った。第 3章で述べたように、原因はミラーの加工誤差によるものと考えられる。

スリットによりミラーへの関口を制限した系の場合、縦(球欠面)方向は分解能、コン

トラストともに全開口時に比べ向上したが、横(子午面)方向は逆に劣化し、像の分解は

殆どできていなかった。第 3章で得られた結果と同じように、子午面方向の PSFは数百μm

程度に広がっていると考えられる。

球欠面結像の回折限界は、開口が 0.5mm(N.A・y=0.0025) の矩形開口で、あったので、

1.54 
Ay ==616[AI---(4.3.2) 

0.0025 

と十分小さし 1値をとり、分解能は CCDのピクセルサイズで決定されるはずである。 しか

しながら、実際には分解能 5μmとピクセルサイズよりも若干大きい値が得られた。原因

としては、まず子午面方向の結像特性が影響しているためと思われる。スリット挿入によ

る 0.5mmの開口の場合、関口の中心から約 16mradの輪帯が開いていることになり、子

午面方向からその Slne成分が縦方向の分解能に影響を及ぼすことになる。子午面方向の分

解能が 100μm程度であったとすると、それによる縦方向への影響は1.6μm程度になる。

他の原因としては、試料に対する光源からの光線の回り込みが考えられる。

このように 10keV近辺のエネルギーを持つX線を斜入射光学系により結像できることが

確かめられた。 しかし分解能、コントラストともにまだまだ改善の必要がある。そのため

には、まず形状誤差を小さくすることが先決であるが、式(2.3.9)から判るように、同じ形

状誤差を持つ素子でも、倍率や光学系の長さによって分解能は変化する。一般に使用波長

が短くなると斜入射臨界角が小さくなるため、倍率は低く、光学系は長くなり、そのため

形状誤差による影響が大きくなってしまう。今後分解能を向上させていくためには、形状

誤差を小さく押さえること、そして形状誤差の影響の小さい光学系の設計、つまり高倍率

かつ光学系が短い素子、例えば多層膜反射を利用したり、素子の内径をより小さくするな

どの方法を検討する必要がある。
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第 5章結像型蛍光X線顕微鏡の開発

5.1 実験装置

高エネルギー加速器研究機構放射光施設 (KEKPF) ビームライン 6C2に、結像型蛍光

X線顕微鏡の光学系を組み立てた。その概略図を Fig.5.1.1に示す。放射光光源からのビ

ームを試料に照射し、試料から発生する蛍光X線を Wolterミラーにより結像し、その像

をCCDカメラに取りこんだ。

日CCD camera 

Fig.5.1.1 結像型蛍光X線顕微鏡光学系の概略図

偏向電磁石からの白色ビームを結晶分光器等で分光せず、そのまま励起X線として使用

した。光源から試料面までの距離は約 28mある。ビームライン途中に差動排気のために Be

窓が 4箇所 (0.2mm厚が 2箇所、 0.3mm厚が 2箇所、計 1mm厚)に設置されている。

低エネルギー側のビームはこの Be窓によって減衰され、ハ ッチには約 4keV-数十 keV

のX線が入射する。ハッチに入射したビームは、 4象限スリットによって整形され、 Heパ

スを通して試料面を照射する。途中に、 Pt又は Si02平板ミラーを必要に応じて挿入し、

高エネルギー側のX線をカットした。Heパスには計 560μmのカプトン膜があり、また、

ビームの取りだし口から試料面までは計 200mm程度空気のパスがある。これらの吸収を

考慮、した試料面における X線のスペクトノレ分布(計算値)を Fig.o.1.2に示す。

ビームは水平面内に極端な直線偏光であるので、散乱角 900

付近では散乱によるバック

グラウンドが極端に減少する。 しかしながら顕微鏡光学系全体の長さが 2200mmである

のに対して実験ハッチが狭く、ハッチ内で対角線上にしか顕微鏡光学系を設置出来なかっ

たため、散乱角は必然的に 140
0

(つまり励起X線と顕微鏡光学系の成す角が 400 )とな

った。板状の試料を観察する際は、試料に対して励起X線を入射角 400

で照射し、試料に
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対して垂直方向から試料の蛍光X線像を観察した。ハッチのビーム取りだし窓から試料面

までの聞は Heパスを通し、顕微鏡光学系はスクローノレポンプにより 10・3Torr程度に真空

第 5章

をヲ|し1た。

試料は基本的に大気中に設置したが、 Caなど比較的特性線が空気に吸収されやすい物

質を含む試料を観察するときは、試料の周りを He置換した。

対物素子として用いた Wolterミラーと検出器に用いた CCDカメラは第 4章の透過X線

顕微鏡の実験で用いたものと同じものである。像面における蛍光X線のスベクトルを計測

するために、必要に応じて CCDカメラと交代で像面位置に Ge半導体検出器 (SolidState 

を設置できるようにした。
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Fig.5.1.2 試料面位置に入射する励起X線のスベク トル分布(計算値)。

Be1mm厚、カプ トン膜 0.56mm厚、空気のパス 200mmに

よる吸収を考慮、している。

蛍光X線強度の見積もり

明視野(透過)像のコントラス トVbは、Fig.5.2.1.aに示すように、

VL = 10 -1 -

b-I1 

で表されるが、Iは透過率 tを用いて Iニt1。と表されるので、結局 Vbは入射X線の強度 10

に関係なく一定の値を示す。

一方、暗視野像 (ここでは蛍光X線像をいう)

25 10 15 20 
Photon energy [ke V] 

5 。

...(5.2.1) 

5.2 

のコン トラス トVdは、散乱強度を無視すれ

ギ
t
品

一 1-BG
Td-

1
+
B否

... (5.2.2) 

で表される。蛍光X線強度 Iも入射X線強度 10に比例するので、明視野の場合と異な り暗
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視野のコントラストは 10によって値が変化 し、 10が十分な強度であれば、 Vd ~ 1 となる 。

観察対象が小さくなれば Iも小さくなるが、極論すれば十分な入射X線強度があれば原子

レベルの大きさのものに対しても高いコントラストが得られることになる。

己t.J1

I 

a b 

Fig.5.2.1 像のコントラスト， a明視野(透過)像、b暗視野(蛍光X線)像

逆に、十分な入射X線強度が得られないと、 Vd ~O となるので実際に得られる入射X線

強度から、どの程度の蛍光X線強度が得られるかを見積もる必要がある。そこで、 2.1節

で述べた計算方法を用いて、 Fig.5.1.1の光学系でどの程度の蛍光X線が得られるかをコン

ヒ。ュータシミュレーションにより計算を行った。計算にあたり、原子散乱因子 fとコンプ

トン散乱能 gの値は、回帰曲線

f=c宇叶-b.( ~小~)"} ... (5.2.3) 
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より 求めた[1]0カーボン、窒素、鉄、銅に対する aj、bj、c、Aj、Bj、Cの値を Table5.2.1、

Table 5.2.2に示す。

Table 5.2.1 原子散乱因子 fの回帰曲線の定数山

Carbon Nitrogen 1ron Copper 

a1 2.31 12.2126 11.7695 13.338 

b1 20.8439 0.0057 4.76110 3.5828 

a2 1.02 3.13220 7.35730 7.1676 

b2 10.2075 9.89330 0.307200 0.247 

a3 1.5886 2.01250 3.52220 5.6158 

b3 0.5687 28.9975 15.3575 11.3966 

a4 0.865 1.16630 2.30450 1.6735 

b4 51.6512 0.582600 76.8805 64.8126 

C 0.2156 -11.529 1.03690 1.191 
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Table 5.2.2コンプトン散乱能 gの回帰曲線の定数

Carbon Nitrogen Iron Copper 

Al 3.329 3.9941 3.5198 4.2994 

Bl 28.724 24.772 73.96 36.875 

A2 2.2124 l.9237 9.5566 9.5301 

B2 2.4453 2.9946 5.6288 4.552 

A3 0.57334 0.80976 1l.261 10.955 

B3 7.54831 x 10・4 0.41658 0.62137 0.83026 

C 6.1749 6.7634 24.352 24.833 

5.2.1 シミュレーション条件

計算は、物面に直径 Dの Feワイヤーの試料を設置したと仮定して行った。試料から得

られる蛍光X線強度と散乱強度を計算した。入射X線は、ここでは単色を用い、強度は PF

で結晶分光器(òE~ 10-3ke V )で 10keV 付近の波長領域で実際に得られる

109 [p hotons/ sec/mm 2]とした。励起X線は、試料を見込んだ左側から入射させた。顕微鏡

光学系の立体角は、実験に使用した Wolterミラーの立体角l.27>く10-4[str.]とした。Wolter

ミラーの反射面に用いられている Ptは、鏡面が理想的な場合、数 keV-10数 keVの広い

波長域でほぼ一定の反射率 800/0を示すので、光学系の透過率は全てのX線に対し 0.64と

した。光学系全体の拡大率を 10とし、検出器のピクセルサイズを 12μmX12μmとした。

また、検出器の検出効率は、ここでは 1とした。励起X線の試料面への照射断面積は、基

本的に試料の直径 D に対して(2D)2とし、空気からの散乱はその範囲からのみ発生するも

のとして計算した。空気は、簡単のため N2100%、1気圧とした。

これらの条件下で、検出器の 1ピクセノレあたりの強度分布として計算した。また、弾性

散乱強度は原子の配列に相関がないものとして計算し、非弾性散乱X線の波長変化による

吸収係数等の変化は無視した。また、蛍光X線の 2次励起や多重散乱の影響、顕微鏡光学

系の光学特性は考慮、していなし、。

5.2.2 散乱角の違いによる蛍光X線・散乱X線強度の変化

それぞれ Fig.5.2.2.a-eに、散乱角 O。、50
0

、90
0

、140
0

、180
0

のときの Feワイ

ヤー (10μmゆ)の蛍光X線、散乱X線強度分布を示す。計算は、試料と観察方向の相対

関係は保持したまま、励起X線の入射方向だけを変化させて行った。Fig.2.l.3に示すよう

に、蛍光X線強度は励起X線エネルギーが吸収端エネルギーよりもわずかに高いときに最

も大きいので、励起X線のエネルギーは、 7.2keVとして計算した 散乱角 0
0

(前方散乱)

では、蛍光X線、散乱X線ともに試料自身による吸収のために中心がへこんだような像に

なっており、他の散乱角では励起X線の入射する左側が強度が強く、“影"となる右側は

強度が弱くなっていることが判る。励起X線が Feの吸収端 (7.JlkeV) よりわずかに高い
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第 5章 結像型蛍光X線顕微鏡の開発

エネルギーをもつため、 Feの蛍光X線 (6.4keV) に対する試料自身の吸収は小さく、逆

に散乱X線 (7.2keV) に対する試料自身の吸収は大きい口故にどの散乱角においても散乱

X線像の方が自身の吸収の影響により像の強度分布のゆがみが大きくなっている。

試料全体の蛍光X線の積分強度は、全ての散乱角についてほぼ同程度であるが、散乱強

度は散乱角 0
0

で最も強く、 一旦 90
0

で最も弱くなり、再び 1800
に近づくにつれて強く

なっている。散乱角 0
0

で最も強いのは、 Fig.2.1.6で見られるように、 一般に弾性散乱の

微分断面積がこの方向で極端に大きいためである。散乱角 900

では、非弾性散乱強度が弱

冠あるが、他の散乱角における散乱強度と比較すると、殆ど無視できるほど小さく、蛍光

X線分析をこの角度で行うとパックグラウンドがほぼ完全に除去できる事が分かる。後方

散乱配置は前方散乱配置よりは散乱強度が小さく、弾性散乱断面積の性質を考慮すると、

励起X線エネルギーが高いほど後方散乱配置で、の散乱強度は小さくなる。また、 一般に、

Feのように蛍光収率の高い元素では、全ての散乱角において散乱強度に比べて蛍光X線強

度が非常に大きいことが分かる。

空気からの散乱強度は、 Feからの散乱強度の 1000分の 1程度であった 強度比にこれ

ほどの差がつくのは、鉄と空気の問で、密度と散乱断面積の違いが大きいためである。ま

た、空気からの蛍光X線は、蛍光収率が Feなどと比べると更に 4桁程度小さく、また、

特性線の波長が非常に長いので、Arなど比較的元素番号の大きい気体を除けば殆どの条件

において無視してよい。

5.2.3 励起X線のエネルギーの違いによる蛍光X線・散乱X線強度の変化

励起X線のエネルギーが 20keV、7.2keV、7.0keVのときに Feの試料 (10μmφ)から

どの程度の蛍光X線と散乱X線が得られるかを計算した。その結果を Fig.5.2.3.a-cに示

す。散乱角はどれも実験条件と同じ 1400

とした。

蛍光X線は励起X線エネルギーが吸収端エネルギーよりも高いときのみ発生し、更に励

起X線エネノレギーが高くなるにつれて蛍光X線強度が低くなっているのが分かる。故に吸

収端よりもわずかに高いエネルギーのとき、強度が最も大きいが、構成する元素の侵入深

さ程度以上の大きさを試料が持っている場合、励起X線が試料自身に吸収される影響が大

きくなるので、照射される側と影になる側とでは、像の強度分布が大きく違う。

散乱X線は、逆に励起X線のエネルギーが高いときは強度が低く 吸収端エネルギーよ

りもわずかに低いエネルギーのときに強度が極大になる。これは励起X線、散乱X線とも

に試料への吸収が吸収端前後で不連続的に小さくなるためである。Fig.5.2.4に、散乱角

140
0

の時の各励起X線エネルギーにおける N と Feの弾性散乱 ・非弾性散乱微分断面積

を示す。励起X線のエネルギーが低いときは弾性散乱断面積が非常に大きい。エネルギー

が高くなると、非弾性散乱の断面積は大きくなるが、全体として-の断面積は小さくなる。
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試料の大きさの違いによる蛍光X線・散乱X線強度の変化

Feワイヤーの直径 D=100μm、10μm、1μm、100nm、10nm、そして 1nmとしたとき

の蛍光X線、散乱X線強度分布をそれぞれ Fig.5.2.5.a-f示す。比較のために透過率分布

5.2.4 

も一緒に示す。

ここでは特に、 ピクセル間隔をプロ ツピクセルあたりの強度を分かり易く示すために、

(l.2μm) よりも大きい

ピクセノレが Dよりも

トして表示する。試料の直径 Dが物面におけるピクセルの大きさ

か小さいかで、計算結果の意味合いが異なるので注意が必要である。

十分小さい場合は、ピクセルあたりの強度は試料の各々の部分から発せられる蛍光X線・

散乱X線の輝度分布に相当する。 しかしピクセルが D よりも大きい場合、像は 1つのピク

セルの中で形成されてしまうので、もはやピクセルあたりの強度は輝度分布ではなく、試

料全体からの総光子量に相当する値となる。

散乱角は全て 140
0

とし、入射X線エネルギーは 7.2keVとする。試料の周囲の空気か

らの散乱の影響を見積もるために、試料への照射断面積を試料よりもある程度大きくとり、

その範囲内にある空気からの散乱のみ、計算の考慮、に入れた。照射断面積はそれぞれ、

D=100μmのとき 200μmX200μm、D=10μmのとき 20μmX20μmとし、 Dが 1μm以下

の場合の照射断面積は全て 6μmX6μmとした。つまり、 D豆1μmの場合、試料の直径を

小さくするにつれて試料自身からの信号は小さくなるが、周囲の空気からの散乱強度は一

定のままである。実際の実験の際にも、照射範囲をスリットなどで制限している場合、観

察対象の大きさに合わせていくらでもスリットを絞っていけるわけで、はないので、 D の大

きさに合わせてスリット幅を小さくするよりも、上記のような計算設定の方が現実に促し

ていると思われる。
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第 5章 結像型蛍光X線顕微鏡の開発

Fig.5.2.5.aから、試料が大きいと試料自身の吸収の影響が像の強度分布に大きく影響さ

れることが分かる。また、試料内で励起X線の殆どが減衰され、見かけ上の強度分布は直

径 100μmよりも小さくなっている。直径が 10μmになっても、蛍光X線、散乱X線強度

はそれほど減衰しない。FeKαの試料に対する侵入深さが約 20μm、励起X線や散乱X線の

試料に対する侵入深さが約 3μmであり、試料の直径がその程度以上であれば蛍光X線や

散乱X線の強度の変化もそれほ ど大きくないと考えられる。散乱X線の侵入深さが蛍光X

線のそれよりも小さいために、試料の直径が 1μmになっても、散乱X線強度の減衰のし

かたは蛍光X線よりも緩やかである。また、透過像でも試料がこの程度の大きさ(侵入深

さ)までであれば高いコントラストが得られる。

D=1μm以下 (Fig.5.2.5.c-f)では、先に述べたように、試料の大きさに関係なく励起

X線の照射断面積は 6μmX6μmの一定に設定しである。Fig.5.2.5.c-fの計算結果を見る

と、大気中でも、試料への照射領域をしっかり制限して試料回り以外の所からの散乱を除

去できれば、直径 100nm程度の大きさまでならば空気からの散乱強度は殆ど無視できる

ことが分かる。 しかし直径が 10nm程度になってくると、散乱はもはや試料自身よりも周

囲からの方が強くなる。 しかしそれでも蛍光 X線の方がまだ数倍強く、検出可能である。

しかし直径が 1nmになるともはや散乱強度の方が強くなり、蛍光X線はパ ックグラウン

ドにうもれて検出できなくなってしまう。これくらいの大きさの試料を観察するには、散

乱角を 90
0

に近づけるか、試料への照射領域をさらに小さくするか若しくは周囲を真空に

するなどの処置が必要になる。

実験装置の設定では、物面上における CCDのピクセルの大きさは1.2μmX1.2μmであ

るので、試料の直径が 1μm以下の場合では、もはや像の強度分布は得られず、 1つのピク

セルにピークを作る。試料の大きさに関係なく像の大きさが一定になるため、ピクセノレか

らは試料全体の積分強度しか測定できず、 Fig.5.2.5.c-fのような像では正しい輝度分布が

えられない。試料がピクセルよりも小さい場合、ピクセルの強度は試料の形状によっても

変化する。例えば、物面におけるピクセルサイズよりも小さい値 D に対して、厚さ D の

薄膜、直径 D のワイヤ一、直径 D の粒子ではそれぞれ 1ピクセノレあたりの強度は大きく

異なる。

Fig.5.2.6.a-dに、直径 1μm、100nm、10nm、1nmの Feワイヤーの蛍光X線・散乱X

線の実際の輝度分布を示す。ここでは Fig.5.2.5a，bと同じように照射領域の一辺の長さを

試料の直径の 2倍としているので、空気の散乱はどの試料についても無視できるほど小さ

い。グラフの縦軸の値は、 Fig.5.2.6.aを基準とした任意値である。それぞれ試料の直径が

1桁小さくなる毎に蛍光X線、散乱X線の輝度もほぼ一桁ずつ小さくなっており、吸収の

影響が小さくなると輝度は観察面から見こむ試料の厚さにほぼ比例していることが分かる。

蛍光X線と散乱X線の強度比も、どの試料に対してもほぼ一定である。試料の直径が十分

に小さいので、強度分布には試料自身の吸収による影響が少ない。これらのことから、十

分な統計量が得られれば、微小な試料の方が定量的な分析が行し、やすいことが分かるD
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5.2.5 PFの白色ビームを励起X線に用いた蛍光X線・散乱X線強度

CCDで FeKαを検出するにはピクセルあたり 10photon程度の光子が必要だとすると

Fig.5.2.3.bから、直径 10μmの試料の蛍光X線を検出するには 10000秒程度の露光時間が

必要になる。シミュレーション条件では、羽Tolterミラーの反射率を 0.8XO.8としたが

実際の反射率は鏡面の粗さによりもっと低いと思われる。また、シミュレーションでは CCD

の検出効率を 100%としたが、 Fig.4.1.4に示すように FeKαに対する CCDの検出効率は

5%程度である。とれらの影響を考慮すれば、実際に得られる強度は計算値よりも更に 1

桁.-......2桁手呈小さくなる。

実際に、 Si(311)チャネルカ ットモノクロメータにより分光した励起X線を用いて蛍光X

線の結像実験を試みたところ、像面に設置した SSDによる光子計測で、十分な像強度を

得るには 10
5
-106秒 c1日 .-......10日)単位の露光時聞が必要であることが分かつた。 しかし

これでは顕微鏡として実用的ではない。露光時間を 10秒程度にするには励起X線強度を 4

桁程度向上させる必要がある。方法としては、光源のピーク強度を向上させるか、または

励起X線のエネルギー幅を広げることによって積分強度を向上させることが考えられる。

本実験ではこのような理由から、励起X線に PFの白色光を利用することにした。PFの

白色光 (Fig.5.1.2) によって得られる蛍光X線・散乱X線強度分布を Fig.5.2.7.aに示す。

試料は FelOμmφ ワイヤーであり、散乱角は実験条件と同じ 1400

である。比較の為に

Fig.5.2. 7.bに散乱角 900

の場合の強度分布も示す。励起X線エネルギーが高くなるほど蛍

光X線断面積は小さくなるうえに、吸収端よりも低い場合はゼロであるので、むやみに励

起X線のエネルギー幅を広げるのは意味が無いロそれでも Fig.5.2.3の計算で用いた励起

X線のエネノレギー幅と、 PF白色光のエネルギー幅の比がおよそ 4桁程度であるのに対し

て、効果的に蛍光X線強度がほぼ 4桁向上していることが分かる。Wolterミラーや CCD

の実際の光学定数を考慮しても毎秒、 1ピクセルあたり lphoton程度の蛍光X線が検出で

きることになり、これなら 1分程度で、十分な強度の蛍光X線像が得られることになる。ま

た、散乱強度も 4桁程度増大しているが、散乱角 900

ではそれでも十分無視できるほど散

乱強度は小さい。

このように励起X線のエネルギー幅を広げることによって蛍光X線強度を向上させるこ

とができるが、その分、励起 X線のエネルギースキャンによって得られる系のエネルギー

分解能が失われてしまう。エネルギー幅が非常に広い PFの白色光をそのまま使用するの

で、は事実上元素分析は不可能で、ある。この光学系で元素分析を行うには、結晶分光器より

もエネルギー幅が広い多層膜分光器や、または全反射ミラーの斜入射臨界角を利用した励

起X線エネルギースキャンを行う方法が考えられる。例えば励起X線エネルギー幅が8E.-......

O.lkeV程度であれば、 1時間程度の露光時間で像が得られる計算になる。もしくは、顕微

鏡光学系自体にエネルギー分解能をもたせることができれば、白色光をそのまま用いるこ

とができ、強度を損失せずにすむo これらの方法については後で述べる。
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5.2.4節で述べた結果と照らし合わせると、例えば直径 10nmの輝線を検出するには PF

の白色光でも 1日程度、直径 1nmの輝線を検出するには 100日程度の露光時間が必要な

コンデンサーミラーなどを用いて試料へ照ことになる。微細なパターンを検出するには、

射される励起X線のフラックス密度を向上させる必要がある。
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5.3 実験

5.3.1蛍光X線の結像実験

実際に標準試料を用いて、蛍光X線像の結像実験を行った。試料には、第 4章の透過像

結像実験との比較のため、そのとき使用した試料と同じパターンを持つ Ni製#400メッシ

ュ(ピッチ 63.5μm)を用いた。5.2節のシミュレーションから、周囲の空気の散乱による

パックグラウンドは殆ど無視できることが分かつたので、試料は大気中に設置された。

Fig.5.3.1.aにその蛍光X線像を、 Fig.5.3.1.b~こ蛍光X線像の強度プロファイルを示す。

この像の撮影の露光時間は 6分で、あった。強度プロファイノレから得られた像のヴィジビリ

ティは 0.89、空間分解能は約 10μmで、あった。周囲の空気の散乱が無視で、きるくらし'1/J¥さ

いので、パックグラウンドの主な寄与は Wolterミラーの加工誤差の影響によるものであ

る。プロファイルを見ると、像の中心へ行くほどパックグラウンドが高くなっていること

から、 Wolterミラーの鏡面からの散乱が、光軸を中心として像面に広がっていると考えら

れる。また、同じパターンを持つ試料の透過X線像 Fig.4.2.1と比較すると、同じ全開口

による像であるにも関わらず、コントラストが大きく向上している。

Fig.5.3.2.a -bに、ステンレス (SUS304)#200シートメッシュ(ピッチ 127μm) と、

同ピッチを持つ網目状のメッシュをそれぞれ示すo Fig.5.3.2.bの像からは、ワイヤーの編

み込まれた様子が分かり、 2つの蛍光X線像を比較すると、試料の形状の違いが定性的に

確認できる。これらの像の露光時間は Fig.5.3.2.aが 90秒、 Fig.5.3.2.bが 50秒であった。

このデータと、5.2.5節で述べた白色励起の時の蛍光X線強度の計算結果を比較してみる。

Fig.5.3.2.bの試料の主成分は Feで、質量分率は約 70%、他の主成分は Crが約 20%、Ni

が約 10%である[2]。主成分のX線に対する光学特性が類似しているので、このサンプルか

ら得られる X線が全て FeKαで、あるとして考えるロこの像は CCDの飽和量に対し半分程

度の露光条件であった c.. ，-， 1500 count)ので、式 (4.1.1)から、 CCD の像形成に関与し

たと考えられる蛍光X線の光子数は 20-30個程度である。CCDの FeKαに対する検出効

率を 5%とすると、毎秒 CCD1ピクセノレあたりに、10個程度の FeKαが入射していたこと

になる。このメッシュを構成しているワイヤーの直径が約 60μmであり 、5.2.5節の白色

励起の場合と閉じ計算方法で直径 60μm(試料に用いたメッシュを形成するワイヤーの直

径)の Feワイヤーの蛍光X線強度を計算すると、ピークでの値は 39[photons/s/CCDpixel] 

となった。計算値と実際の計測値で誤差があるが、これは Wolterミラーの反射面が理想

的でないために実際の反射率は 0.8XO.8よりも小さいこと、また、顕微鏡光学系途中の空

気などによる強度の減衰、計算の際の I。の値の設定誤差などによる影響と考えられる。

Fig.5.3.2.cは Si基盤上に蒸着された#200メッ、ンュのネガパターンである。蒸着は Cr

でされており、蒸着の厚さは約 50nmである。露光時間は 30分であった。計算では、 CCD

の検出効率を考慮すれば幅 60μm、厚さ 50nmの試料から約 O.Ol[photons/s/CCDp立el]の

蛍光X線が得られる。実験で実際に得られた強度は、毎秒 1ピクセルあたり光子 0.008個

程度で、計算と良く合致する。この像からは、Si基盤そのものからの散乱強度がバックグ
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a.ステンレス#200シートメッシュ

(ピッチ127μm、露光90秒)
b.ステンレス#200編み込まれたメッシュ

(ピッチ127μm、露光50秒)

Fig.5.3.2 #200メッシュパターンの蛍光X線像

C. Si基盤上にCr蒸着された
#200メッシュパターン

(厚さ50nm、ピッチ127μm、露光30分)
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ラウンドとして大きく影響しているのが分かる。

5.3.2微小領域元素分析法への適用

このように、標準試料を用いて蛍光X線の結像が可能であることが確かめられたが、干

の結像光学系を微量分析法に適用するためには、この系によっ'てエネルギー分析を行える

ようにしなければならない。励起 X線を結晶分光器で分光し、ブラッグ角を変えて励起X

線のエネルギースキャンを行う方法は最も高い分解能が得られると予想されるが、この方

法は 5.2節でも述べたように十分な光量が得られない。そこで、他の手段として考えうる

方法を幾っか試した。ここではそのことについて述べる。

多色蛍光X線の結像と吸収フィルターによる特定元素の選択

試料には Cu#100メッシュ(ピッチ 254μm) に、 Feホイル(厚さ 20μm) を張り合わ

せたものを用いて、 Wolterミラーが色収差なく 2元素以上の蛍光X線を結像しているかど

うかを確かめた。Fig.5.3.3.aに示すように、 Feホイルを貼り付けた面を裏にして励起X

線を入射角 40
0

で照射し、蛍光X線像を試料面から垂直方向に観察した。Fig.5.3.3.cは、

SSDで計測した像面位置における試料の蛍光X線スペクトルで、ある。FeKαと CuKαの 2

本のスペクトルのピークが確認できる。 Fig.5.3.3.bにその蛍光X線像を示す。CuKαで、形

成されるメッシュ像の裏側に、 FeKαで、形成されるホイルの像があるのが確認できる。ま

た、ホイルの上に、メッシュによる励起X線の“影"が、メッシュに沿って投影されてい

るのも確認できる。このように、エネルギーの異なる 2つの特性線を同時に結像できるこ

とが確認できた。

次に、 Fig.5.3.4.aに示すように、顕微鏡光学系の途中に Fe又は Cuの吸収フィルター

(共に厚さ 20μm) を挿入し、メッシュとホイルの像のコントラストの変化を観察した。

厚さ 20μmの Feフィルターに対する透過率と厚さ 20μmの Cuフィルターに対する透過

率を Fig.5.3.4.bに示す。Feフィルターに対する FeKαの透過率は 34%であるのに対して、

CuKαの透過率はわずか 0.9%しかないので、 Cuメッシュの像強度が相対的に小さくなっ

て、結果 Feホイル像のコントラストだけが向上するはずである。逆に、 Cuフィルターに

対する FeKαの透過率が 18%であるのに対して、 CuKαの透過率は 410/0であり、故に今度

は Cuメッシュ像のコントラストだけが向上するはずである。Fig.5.3.5.a，bに、それぞれ

Feフィルターを挿入したときの蛍光X線像と、 Cuフィルターを挿入したときの蛍光X線

像を示す。比較の為に、吸収フィルター無しのときの像を Fig.5.3.5.cに再度示す。Feフ

ィルターを挿入したときの像 Fig.5.3.5.aからは、ほぼメッシュの裏の Feホイルの像だけ

が得られているのが分かる。日音線は、メッシュによる励起X線の“影"の部分、またはホ

イルからの FeKαがメッシュによって減衰された部分に相当する。Cuフィルターを挿入し

た像 Fig.5.3.5.bでは、逆に Feホイルの像に対して Cuメッシュの像のコントラストが増

大しているのが確認できる。 しかし、 Fig.5.3.4.bに示すように、 Cuフィルターに対する
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第 5章結像 型蛍光X線顕微鏡の開発

Feと Cuの透過率の比がそれほど大きくなく、 Feフィルターほど極端には像のコントラ

ストは変化しなかった。
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CCD camera 
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一

Fig.5.3.4.a 吸収フィルターの挿入位置
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全反射ミラーの斜入射臨界角を利用した選択励起

式 (2.l.39) で示されるように、任意の斜入射臨界角において臨界角で決まるエネルギ

ーよりも高いエネルギーのX線は反射しないことを利用して、励起X線を全反射ミラーで

反射させ、斜入射角を変えていけば、蛍光X線の選択励起ができる。この場合、蛍光X線

強度は、励起 X線エネルギーに対して、試料を構成する元素の吸収端エネルギーから斜入

射臨界エネルギーまで、の積分強度になり、エネルギー分解能は、斜入射臨界角における反

射率の立ち上がりの幅程度になる。分光による強度の減少が少ないので、 PFを光源とし

て実験するには適しているといえる o また、集光ミラーを用いれば強度の増大も見込まれ

る

全反射ミラーにはPtコーティングされた Si02平板ミラーを使用した。ミラーの幅 15mm、

長さ 150mmで、反射面が垂直になるように設置した。また、ミラーを透過する直接光は

73 



調惨 '~'Y 

パ
-
相
』
.

a・
一
値

観

'

-
也
事

畠
骨
組
軍
艦
'

州iI
a. Fe (厚さ20mm)フィルター挿入時

露光180秒
b. Cu (厚さ20μm)フィルター挿入時

露光150秒
C. フイノレターなし

露光50秒

Fig.5.3.5 吸収フィルターを挿入した時のCuメッシュ +Feホイルの蛍光X線像のコントラストの変化



結像型蛍光X線顕微鏡の開発第 5章

ミラーの下流に設置した厚さ 1mmの鉛板で遮蔽した。ミラーの斜入射角は、0.4
0

間隔でスキャンした。Fig.5.3.6.aに各々の角度における反射率を示す。試料

から 0.8
0

の聞を 0.1
0

位置にカプトン膜を置き、そこからの散乱を SSDで計測することによって平板ミラーの

それぞれの斜入射角におけるスペクトルを調べた。その結果を Fig.5.3.6.b-fに示す。

し1プロットで示されているのが SSDによる実測値であり、赤い実線は PFの白色光のスベ

クトル (Fig.5.1.2) とPtからの反射率から求めた計算値である。

試料には、 Cu(25μmゆ)、 Ni(25μmゆ)、 Fe(100μmφ)、Ti(50μmφ)の 4種類の

ワイヤーを平行に並べたものを使用した。それぞれの元素の K 吸収端エネルギーと、 Kα

線のエネルギーを Table5.3.1 ，こ示す。

Ti 
4.97 

4.51 

Cu、Ni、Fe、Tiそれぞれの K吸収端と Kα線のエネルギー

Cu Ni Fe 
898 8.33 7.11 

804 7.47 6.40 
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識別が可能であると予想される。Fig.5.3.7.aに、 Ptミラーへの斜入射角の違いによる Cu、

Ni、Fe、Tiの蛍光X線強度の変化を示す。計算は、 Fig.5.3.6の励起X線スペクトルの計
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のX線は殆ど得られないため、 Ptミラーの斜入射角 0.8
0

では、 Tiの蛍光X線強度もかな

り小さくなってしまう o Fig.5.3. 7.aを、 4つの元素の蛍光X線強度の比で表したものが

これを見ると、 NiとFeの分離は斜入射角 0.5
0

から 0.7
0

の間で可能であることが分かる。
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第 5章 結{象型蛍光X線顕微鏡の開発

実際に Ptミラーの角度スキャンによって得られた蛍光X線像と、 SSD で計測した像面

におけるスベクトルを Fig.5.3.8.a-eに示す。像は、上から)1慎に、 Ti、Fe、Ni、Cuのワ

イヤーとなっている。像強度やスペクトルからは、 Cuと Niの分離はできていない。Cu

と Niは、 0.7
0

あたりまで、像が残っているが、それでも Fe、Tiとの分離が出来ている。

また、 0.7
0

から 0.8
0

にかけて、Feと Tiのスペクトノレのピーク値が逆転しているのが分

かる。およそ 1keV程度のエネルギー分解能が得られており、原子番号が 2つ以上離れた

元素同士の分離は可能であるが、隣り合う元素同士の分離は、この光学系では不可能であ

った。

直接撮像型 CCDを用いたフォトンカウンティングによる元素分析

X線を直接撮像できる CCDは、空間分解能を持つだけでなく、その検出原理が SSDと

同じであるため、 SSDと同程度のエネルギー分解能を持つ検出器であることが知られてい

る。CCDの素子面 (Si)に E[eV]のエネルギーを持つ光子が入射した場合、光電変換によ

り電子と正孔の対が生成され、生じる電子数は式 (4.1.1)

Q .E[eV] 
N[ electrons] = 

3.65 

で表されるように入射光子のエネルギーに比例する。ただし、普通に露光で検出されるの

はピクセルに入る光子の全エネルギー量であり、このままでは 1:光子のエネルギーは分カ

らない。つまり、光子が 1個だけ入射したピクセルに対してのみ、光子エネルギーが計測

できる。故に、 SSDで正しくエネルギー分析を行う場合に SSDに単位時間あたり入射さ

せる光子数に上限があるように、 CCDでエネルギー分析を行うためには 1ピクセルあた

り光子が 1個かそれ以下入射するというような露光条件で撮像をする必要があり、このよ

うな露光条件を光子計数(フォトンカウンティング)条件という。Table5.3.2に、 Q=lと

した場合における原子番号 20から 30までの元素について光子 1個あたり生成される電子

数を示す。この表を見ると、前にも述べた様に隣り合う原子番号同士の元素を分離するに

はエネルギー分解能が8E"-' 500e V以下であればよいことになる。この波長領域における Si

のエネルギー分解能は8E"-'150e V程度で、 CCDでエネルギー分析を行 うことによって隣

り合う原子番号同士の元素の分離が可能であると予想される。

実際に、様々な標準試料を用いて蛍光X線を CCD上に結像し、フォトンカウンティング

条件下で露光を行い、 CCDで計測された強度分布のヒストグラムを取った。Tiと Cuの

標準試料について行った結果をそれぞれ Fig.5.3.9.a、bに示す。それぞれに特有のピーク

が1つずつみられ、これが Tiまたは Cuの特性線のピークであることが分かる。 しかしパ

ックグラウンドが高く、また、フォトンカウンティング条件下とはいえ、統計的に 1個以

上の光子が入射しているピクセノレが存在することも考えられるので、それによるピークの

ずれ(sumpeak)が存在していると考えられる。故にこのままでは正しいスペクトルが得ら

れないので、画像の強度分布をヒストグラムにする前に、光子が 1個以上入射したピクセ
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第 5章 結像型蛍光X線顕微鏡の開発

ルを計算から除外する必要がある。そこで、画像データの全てのピクセルに対して、注目

するピクセルに信号が入っていて なおかっその隣の計 8つのピクセル全てに信号が入っ

ていないという条件(シングノレイベント)に合うピクセルだけを抜き出しそれ以外のピク

セルの信号を全て除外した後にヒス トグラムを取った。 Fig.5.3.9.a、bを得た同じ画像デ

ータから、以上の処理を行ったものが Fig.5.3.9.a¥b'である。パッ クグラウンドが減少し、

それぞれのピークがより確認しやすくなっている。 しかし、式 (4.1.1)において、 Q=lと

した時に得られる電子数が、Tiに対して 1235個、 Cuに対して 2203個であるのに対して、

実際に得られた値がそれぞれ 1000個、1780個と 、実際に得られたピークの位置の電子数

は弱冠小さく 、実際の Qの値は 1よりも小さい値をとることが分かる。そこで。この波長

領域における Q の値を見積もるために Ti、Fe、Cr、Ni、Cuの各元素について、実際に

得られるピーク位置での電子数を計測した。それぞれの元素について得られた Qの値を

Fig.5.3.10に示す。 5つのどの元素に対しても Q"-'0.81という値が得られ、故にこの波長

域では Qはこの一定値を取ると考えられる。

Table 5.3.2 各元素の Kα線のエネルギーと光子 1個あたり生成される電子数(Q=l)

原子番号(冗素名) Kα線エネルギー[keV] 生成される電子数

20(Ca) 3.69 1011 
21(Sc) 4.09 1120 
22 (Ti) 4.51 1235 

23のつ 4.95 1356 
24(Cr) 5.41 1483 
25(Mn) 5.90 1615 
26(Fe) 6.40 1573 
27(Co) 6.93 1897 
28(Ni) 7.47 2047 
29(Cu) 8.04 2203 
30(Zn) 8.63 2363 
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第 5章 結像型蛍光X線顕微鏡の開発

以上に述べた方法で、実際に CCD上に結像される蛍光X線像のスベクトルを CCDによ

って計測した。Fig.5.3.11は、ステンレス (SUS304)#200メッ、ンュの蛍光 X線像と、 CCD

のフォトンカウンティング条件下(露光 0.1秒)によって得られたそのスペクトルである口

SUS304の主成分である Feと Crのスペク トルが確認できる D なお、この蛍光X線像

(Fig.5.3.11.a) はフォトンカウンティング条件よりも十分長い露光時間 (50秒)で撮影

されたものである。フォトンカウンティング条件下では、鮮明な像が得られなかった。

全反射ミラーによる選択励起の実験で使用した Ti、Fe、Ni、Cuワイヤーについてもフ

ォトンカウンティング条件下で、像を撮った。フォトンカウンティング条件で像を得る際、

TiとFeワイヤーの強度が他の 2本と比べて非常に強かったので、スリ ットにより試料へ

の照射位置を制限して Feと旬、そして Niと Cuを別々に計測した。Ti、Feワイヤーの

像を計測したときの露光時間は1.5秒、 Ni、Cuワイヤーの像の計測のときの露光時間は 3

秒であった。蛍光 X線像とフォトンカウンティング条件下で得られたスペクトルを

Fig.5.3.12に示す。ここに示されている像 (Fig.5.3.12.a) もフォトンカウンティング条件

よりも長い露光時間 (10秒)で得たものである。スベクトルから、 Ti、Fe、Ni、Cuそれ

ぞれの特性線のピークが確認できる。Fig.5.3.12.cのスベクトルは、照射領域を Niと Cu

ワイヤーだけに制限して計測したにも関わらず、 Feのピークも確認できる。散乱や試料か

らの NiKα、CuKαを励起源とした 2次励起による FeKαで、あると考えられる。

検出素子に Siを用いているので、 Siの K吸収端(1.84keV) よりも高いエネルギーの

X線を計測すると、そのX線よりも低エネルギー側に偽のピーク(escapepeak)が現われる

[3]。これは素子に入射したX線により Siの蛍光X線が励起されて、これが素子外へ放出

されてしまうと、その分のエネルギー (SiKα;1.74keV) が実際のエネルギーから差し引

かれて検出されてしまうためである。Fig.5.3.11、Fig.5.3.12に示したスベクトルの中では、

比較的 Siに対して励起効率の高い TiKαが存在している Fig.5.3.12.bに特に顕著にこのピ

ークが見られる。

これらに示したスペクトルのピークの半値幅から、エネルギー分解能を見積もったとこ

ろ、約 320eVが得られた。理論的に得られる値よりも大きいが、この程度であれば隣り合

う原子番号同士の元素の分離が可能である。実際に、 Fig.5.3.12.cでは、原子番号 28の Ni

と、原子番号 29の Cuのそれぞれの特性線ピークが分離されているのが分かる。
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a. 蛍光X線像(露光50秒)
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第 5章 結像型蛍光X線顕微鏡の開発

5.4 実際的な試料の蛍光X線像

標準試料を用いた実験により、この光学系により結像型蛍光X線顕微鏡が可能で、あるこ

とが確かめられた。次に、実際的な試料として、微細な金属包有物を含んだ人工ダイヤモ

ンド、石灰化された脳微細血管などの蛍光X線像観察を試みた。

5.4.1 計算機シミュレーションによるコントラストの見積もり

蛍光X線顕微鏡などの光学系を実際の応用に用いる場合は、試料内の微量な不純物や含

有物分布を調べることが目的である場合が多い。故に 5.3節の実験で用いた様な標準試料

と異なり、大抵のケースにおいて、分布を知りたい元素からの信号よりも、パックグラウ

ンドとなる信号(散乱など)を発する他の部分の体積が圧倒的に大きい事が多く、故にコ

ントラストは 5.2節で計算した結果よりも悪くなると考えられる。そこで、ここでは金属

包有物を含む人工ダイヤモンドを試料として想定し、計算機シミュレーションによって蛍

光X線強度とパックグラウンドとなる散乱X線強度を計算した。計算の際の試料のモデ、ノレ

として、 Fig.5.4.1に示すような形状のものを仮定した。直径 500μmのカーボン(ダイヤ

モンド)中に直径 Dの2つの鉄が包有物として含まれており、包有物同士の間隔は 400μm

とした。蛍光X線の観察方向を固定し、それに対して散乱角。となる角度から励起X線が

入射するとした。その他のシミュレーション条件は 5.2節と同じである。散乱角は、特に

断りの無い場合、散乱角は8=140
0

、包有物の大きさは D=10μmとする。また、 5.2節と

は違い、今回は蛍光X線強度と散乱X線強度を別々に表示せず、両者の和を表示する。比

較として透過率分布も示す。

蛍光X線の観察方向

励起X線

Fig.5.4.1 蛍光X線強度計算用試料モデ、ノレ
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まず散乱角の違いによる蛍光X線像のコントラストの変化を Fig.5.4.2.a-eに示す。試

料と観察方向の相対関係を保持したまま、励起X線の照射方向のみを変化させて計算を行

った。励起 X線エネルギーは全て 7.2keVとした。このエネルギーのとき、蛍光X線像も

透過X線像も鉄包有物のコントラストは最大になる。強度は 109[photons./sec./mm2]とし

ている。比較の為に Fig.5.4.2.fには透過率分布を示す。Ipi500μmに渡り見られる強度分

布は、カーボン部分からの散乱X線である白横軸のi:200μm位置に見られるピークは、鉄

包有物からの蛍光X線に相当する。 5.2節のシミュレーションでも示されたように、散乱

角 0
0

で最も散乱強度が大きく、鉄包有物の蛍光X線のコントラストは低い。逆に散乱角

90
0

では散乱強度は極端に小さくなり、コントラストは最も高くなる。また、散乱角が 900

以下と 90
0

以上では、 一般に 900

以下の方が散乱強度は小さい。これはカーボン部分か

らの弾性散乱断面積が散乱角 0
0

付近で極端に大きいためである。単純に鉄包有物の分布

のみを調べる場合には、散乱角 90
0

で観察するのが良いが、それ以外の角度ではカーボン

部分からの散乱X線像を確認することができる。更に、散乱角を 0
0

付近にとらなければ、

包有物について透過像よりも高いコントラストが得られることが Fig.5.4.2から分かる。

Fig.5.4.3.a -cに、励起 X線エネルギーの違いによる蛍光X線像の強度の変化について

を示す。励起X線のエネルギーはそれぞ、れ、 20keVと、鉄の K系吸収端前後である 7.2keV

と7.0keVで、強度は 109[photons./sec./mm2
]としている。散乱X線強度は励起X線のエネ

ルギーに関わらず、ほぼ一定の分布を示している。一方、 5.2節の計算結果と同じように、

鉄包有物の蛍光X線強度は 7.2keVで最も高いピークが見られ、カーボン部分からの散乱

に対して最も高いコントラストが得られる。 しかし励起X線のエ，ネルギーが低くなるにつ

れ、カーボンによる吸収の影響が大きくなり、像の対称性が大きく崩れてし¥く o 鉄の吸収

端よりもエネノレギーが低い 7.0keVの励起X線でも鉄包有物位置に小さなピークが見られ

るが、これは鉄包有物からの散乱である。この励起エネルギーで、は、鉄包有物からの蛍光

X線強度はもはやゼロであるが、鉄の弾性散乱断面積が同体積のカーボンのそれよりも大

きいために、散乱強度のピークとして現われている。故に、散乱X線強度だけを観察して

もカーボンと鉄のコントラストが計測できるということになる。例えば散乱X線強度だけ

で比較すると、コントラストは鉄の吸収端より弱冠下の励起エネノレギーのときが最も高く、

これは 5.2節の計算結果からも説明できる。

次に、鉄包有物の大きさ D の違い (D=100μm、10μm、1μm、100nm) による像強度

の変化についてを Fig.5.4.4.a-d に示す。蛍光X線像、透過像共に、 Dニ10μm以上ではカ

ーボンのパックグラウンドに対して高いコントラストが得られている。D=lμmでも、鉄

包有物の蛍光X線強度のコントラストは高い値が得られているが、透過像ではカーボンの

バックグラウンドに対して鉄包有物のコントラストが極端に小さくなっている。D=lOOnm

では蛍光X線像、透過像共に鉄包有物の十分なコントラストは得られなくなる。故にこの

蛍光X線顕微鏡で検出できる鉄包有物の体積の限界は、 1μm3程度、質量にして 10pg程度

となる。この計算の設定では散乱角 8=1400

としているので、散乱によって検出限界は悪
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くなっている。散乱角 90
0

としたときの D=100nmのときの蛍光X線像強度を Fig.5.4.5

に示す。カーボンからの散乱強度は8=1400

のときより更に 4桁以上減少し、それによっ

て鉄包有物の蛍光X線が高いコントラストで得られることになり、検出限界も、 10fg程度

まで向上する。 しかし露光時間は D=10μmのときに比べて千倍以上必要になる。
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Fig.5.4.5 鉄包有物の直径 D二 100nmのときの蛍光X線像強度分布(散乱角。=900

Fig.5.4.6に、PFの白色光励起の場合の蛍光X線像の強度分布を示す。散乱角 1400

、90
0

の場合と、比較の為に透過像を示した。鉄包有物の直径は Fig.5.4.I6.aが D=10μmであり、

Fig.5.4.6.bが D=lμmである。結果を見ると、白色光励起ではやはり単色光励起よりもコ

ントラストが悪いが、それでも D=10μmでは散乱角 1400

でも高いコントラストが得られ

ている。D=lμmになると、透過像では包有物のコントラストが非常に小さくなってしま

い、包有物の分布を確認することが難しくなるが、蛍光X線像では散乱角 1400

でも透過

像よりも高いコントラストが得られており、包有物の分布は確認できる。散乱角 90
0

では、

白色光励起でも散乱のパックグラウンドは非常に小さく、高いコントラストで包有物の分

布が確認できることが分かる。D=10μmのとき毎秒 1ピクセルあたり 10個程度、 D=lμm

でも毎秒 1ピクセルあたり 2個程度の FeKαが入射していることになり、 5.2節の計算結

果と 5.3節の実験結果の違いを考慮にいれると、実際には毎秒 1ピクセルあたり D二 10μm

のとき 0.1個程度、 D=lμmのとき 0.02個程度の FeKαが CCDで検出されると予想され

る。よって飽和露光量 (FeKαの光子数 60程度)となる時間は、 D=10μmの包有物に対し

て 10分程度、 D=lμmの包有物では 1時間程度が必要になると予想される。
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5.4.2 人工ダイヤモンドの蛍光X線像観察

人工ダイヤモンド[4]

実験の試料に用いた人工タγャモンドは、『溶媒法』と呼ばれる製法で合成されたもの

で、結晶成長過程において金属溶媒が用いられる。金属溶媒が結晶成長中に結晶内に包有

物として取りこまれ、同じ指数を持つ成長セクターが隣り合う境界面(又は線)上に局所

的に分布する。分布の仕方によって、 Fig.5.4.7.a-eのように 5通りに分けられる。

Fig.5.4.7.a， b、dのように、結晶の同じ指数 ({100}又は {111})の結品面が隣り合う場

合、包有物は、結品中心から側面のエッジにかけて扇形の平面状に分布する。または、

Fig.5.4.7.c、eのように結晶が 4つの結晶面からなる頂点を持つ場合、包有物は結晶中心と

頂点を結ぶライン状に分布する。これら 1個 1個の包有物はそれぞれ 10μm程度の大きさ

を持つo これがダイヤモンドの物理的強度、科学的安定性、熱伝導性などの性質を損ねる

ため、この包有物のメカニズ、ムを解明し、除去できる方法を見出す事が必要とされている。

本実験では、筑波大学物質工学系若槻雅男名誉教授の研究室で合成された人工ダイヤモ

ンドを試料として用いた。このダイヤモンドの合成に使用した金属溶媒は、 Fe、Co、Ni

で、この 3種類の元素が包有物を形成している ものと考えられる。

{100} {111} 

a b c d e 

Fig.5.4.7 人工ダイヤモンド、の金属包有物分布ノミターン

蛍光X線像

Fig.5.4.8.aに人工ダイヤモンドの蛍光X線像を示す。この像の露光時間は 10分で、あっ

た。ダイヤモンドの形状が、カーボンからの散乱X線から確認できる。線状に白く見える

部分が金属包有物に相当する部分である。Fig.5.4.8.bには、比較の為に同じ人工ダイヤモ

ンドの透過X線像を示す。この像は、第 4章の実験で用いた光学系で撮影した。光源には

CuKαを用い、露光時間は 25分であった。この像からも、金属包有物の分布が確認される

が、蛍光X線像よりもコントラストが悪い。蛍光X線像と透過X線像についての試料の同

じ部分の強度フ。ロファイル(Fig.5.4.8.aの線A-B上と Fig.5.4.8.bの線A'-B'上)をFig.5.4.8.c

に示す。透過像よりも蛍光X線像の方が金属包有物のコントラストが高いことが分かる。
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空間分解能が 10μm程度なので、金属包有物の一つ一つを分離したりそれぞれの大きさを見

積もることはできないが、 5.4.1節で、行った計算と実際の像の露光時間を比較すると、この

像を形成している金属包有物の質量分率が 100%に近ければそれぞれの塊はいm から

10μm程度の大きさであることが分かる。

像面に SSDを設置して、ダイヤモンドの蛍光X線像のスペクトノレを計測した。Fig.5.4.9.b、

C にそのスベクトルを示す。スリットにより試料への照射部分を制限し、金属包有物の分

布が多い部分(蛍光X線像 Fig.5.4.9.a中の area1で示される部分)と金属包有物分布の少

ない部分(同じく area2で示される部分)で別々にスベクトルを計測した。Fig.5.4.9.bと

Fig.5.4.9.cはそれぞれ、 area1と area2のスペクトルに相当する。このダイヤモンドの合

成に溶媒として用いた Fe、Co、Niのスペクトルが確認できる。5.4.1節の計算では、 X線

のエネルギーに関係なく反射率を 80%としたが、実際は Wolterミラーの斜入射臨界エネ

ノレギー以上の散乱X線は像を形成しない。Fig.5.4.9.b、Cのスペクトルを見ると、約 10keV

以上の散乱X線強度は非常に小さくなっている。area1と area2では、 Fe、Co、Niが含

まれる割合が異なっていることが分かる口金属包有物が少ないと思われていた area2から

は、 Fe、Coのスペクトルピークは小さいが、 Niのスベクトルピークのみ高くなっている。

他の 2種類の金属と違い、 Niは比較的結晶の全体に渡って分布していると思われる。

Fig.5.3.4に示した実験と閉じように、吸収フィルターを顕微鏡光学系の途中に挿入するこ

とによって 3種類の金属包有物の分離を試みた。ここではフィルターとして Feホイル(厚

さ10μm)を用いた。これによって Fe、Co、Niのうち、 Niのみを除去することができる。

Fig.5.4.9.dはFeフィルター挿入時の人工ダイヤモンドの蛍光X線像であり、 Fig.5.4.9.e、

fはそれぞれ、 Fig.5.4.9.d中の area1とarea2における蛍光X線スベクトルで、ある。フィ

ノレター無しの像と比較すると、カーボン部分の強度が小さくなった分、金属包有物のコン

トラストが増大しているように見える。これは、 Feの吸収端 7.11keV以上のエネルギー

を持つ散乱X線や、比較的全体に分布していると考えられる Niの蛍光X線がフィルター

の吸収によって殆ど結像に寄与しなくなるためで、 Fig.5.4.9.e、fのスベクトルからもこの

ことが確認できる。

散乱角固定のまま、試料ステージのみを回転して、この人工ダイヤモンドの蛍光X線像

を様々な角度から観察した。Fig.5.4.8.aの像から、回転角 O。、900

、1800

、2700

にお

ける人工ダイヤモンドの蛍光X線像を Fig.5.4.10.a-d ，こ示す。角度によっては結晶の幅が

違い、直径が一定でないことが分かる。金属包有物は、結晶の中心から 3次元的に分布し

ているのが分かる。また、中心から一様に広がっているわけではなく、分布に偏りがあり、

Fig.5.4.10.bにおいて、結晶の左側に包有物が多く見られる。また、ここには示さないが、

ある特定の角度によってはカーボン部分からの散乱強度が桁違いに大きい像が得られてお

り、ダイヤモンド結晶がブラッグ反射の条件を満たすことによって得られたX線回折像で

あると考えられる。
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5.4.3 Fahr病患者の石灰化された脳微小血管の蛍光X線像の観察

Fahr病[5]

Fahr病とは脳微小血管中に Caと Pが沈着し

て血液の微小循環が妨げられ、代謝障害が起こる

病気である。この石灰沈着物が互いに融合して脳

石 (brainstone)を形成する。沈着は、脳の微小

血管のみで起こり、好発部位があり、脳の左右で

対称性がある。非動脈硬化性で、これらの特徴を

持ちながら原因の明らかでないものを Fahr病と

呼ぶ。殆どは弧発性であるが、まれに家族発生例

もある。 20""'30歳代での発症例が多いが、典型

的な Fahr病は珍しく発生頻度は十万人に 1人程

度である o Fahr病患者の脳切片のX線透過像を

Fig.5.4.11に示す。黒く見える部分が CaとPが

Fig.5.4.11 Fahr病の脳切片

の透過X線像[5]

沈着した部分で、左右対称であり、非常に細い筋状に分布しているのが確認できる。

本実験には、 Fahr病患者の脳を樹脂で固めた後、薄片にした厚さ約 300μmのスライス

を試料として用いた。この試料は元東京大学医学部本田英輔博士のご厚意により提供して

頂いた。

蛍光X線像

Fahr病患者の石灰化した脳微小血管の一部分の蛍光X線像を Fig.5.4.12.aに示す。この

像の露光時間は 2分であったが、 CCDの信号量は飽和量に対して 4分の 1程度であった。

Fig.5.4.12.bには、この部位の像面における蛍光X線スベクトルを示す。このスベクトル

はSSDで計測した。散乱X線が多少見られるが、 Caの蛍光X線 (CaKα;3.69keV)に比

べると非常に弱い。故にこの像は殆ど Caの蛍光X線のみで形成されており、 Caの分布を

そのまま示していることになる。蛍光X線像を見ると、血管壁と思われる部分から特に多

くの CaKαが得られており、この部分に Caが多く沈着していることが分かる。Pの分布

は、蛍光X線のエネルギー (PKα;2.01keV)が低いために空気により減衰されて検出さ

れなかった。 Fig.5.4.12.cには、比較のために同じ部位の透過X線像(光源 CuKα、露光 10

分)を示す。この像は第 4章の実験で用いたX線顕微鏡光学系で撮影したものである。蛍

光X線像との比較から、黒い部分が Caの分布に相当する部分で、あることが分かる。

蛍光X線像 Fig.5.4.12.aの線 A-Bと透過X線像 Fig.5.4.12.cの線 A'-B'上のそれぞれの強

度プロファイルを Fig.5.4.12.d，こ示す。ここでは蛍光X線像のコントラストと透過X線像

のコントラストに大きな差は見られなかった。両者で十分なコントラストが得られるくら

い Ca沈着部分が大きかったためと思われる。
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5.5 結果・考察

結像型蛍光X線顕微鏡を構築し、初めて蛍光X線の結像に成功した。試料の励起には PF

の白色光を用い、標準試料で 1分程度、実際的な試料でも 10分程度で十分な露光ができ

た。これはシミュレーションによる計算で得られた強度とほぼ一致している。実験ノ¥ツチ

の自由度の制限により系の散乱角を 1400

としたため、散乱X線がパックグラウンドとし

て像に影響を与えているが、それでも同じ結像素子を用いた第 4章での透過X線像実験よ

りも高いコントラストの像が得られた。今回の試料の大きさはピッチが 10μm程度の大き

さのものが主であったが、 5.2節や 5.4節のシミュレーションから、露光時間を 1時間程

度にすることで大きさ 1μm程度(質量にして金属ならば 1pg程度)の試料までならば検

出が可能であると推察できる。実際に、 Fig.5.3.2.cに示した Crの厚さ 50nm蒸着ノミター

ンの蛍光X線像では、像面の CCD1ピクセルあたりの Crの質量は約 0.5pgに相当し、露

光 30分でシリコン基盤に対し十分なコントラストで像が得られている。散乱角を 900

に

したり、蒸着ノ号ターンのような平面試料であれば、斜入射角で励起X線を入射させて基盤

からの散乱を軽減させることによって、更に検出下限は小さくなるはずである o また、今

回のシミュレーションでは議論しなかったが、結像素子の空間分解能が約 10μmで、これ

は CCDの物面に換算したピクセルサイズよりも大きい。素子の改良により分解能を CCD

の物面上のピクセルサイズ程度にすることができれば、独立した微小物体からの像の信号

が数ピクセノレ以上にボケることなく、 1ピクセル内に収束するので更に信号強度は向上す

るものと考えられる。

全反射型である Wolterミラーの利点の 1つである色収差が無いという特徴を生かして、

像面に CaKα(3.69keV) から CuKα(8.04keV) までの広い波長範囲のX線を結像させる

ことができた。ダイヤモンドの散乱X線像のスペクトルは 12keV程度まで計測されており、

故に高エネルギー側の蛍光X線は、 K 系の蛍光X線であれば元素番号 Z=35 (BrKα; 

11.90keV)程度まで、 L系の蛍光X線であれば元素番号が最も大きい U(ULα1; 13.61keV) 

あたりまで元素の分布を結像できることが出来ると考えられる。低エネルギー側は、蛍光

収率が小さくなることや、励起X線として用いた PFの白色光のスペク トルが 4keV程度

までしか得られないことから、試料を大気中においた場合は元素番号 20の Ca程度までが

限度であると考えられる。 しかし試料を真空中におけば基本的に Z=20以下全ての種類の

K系蛍光X線も観察できるはずである。これらのことから、 K系、 L系の蛍光X線を計測

することにより、全反射光学系を用いた結像型蛍光X線光学系でほぼ全ての種類の元素分

布を観察できると考えられる。

Pt平面ミラーを用いた試料の選択励起は、 1keV程度のエネルギ一分解能を得たが、元

素分析を行うためにはもっと高いエネルギー分解能が必要で、ある口斜入射臨界角付近の反

射率の立ち上がりの、吸収による影響が Ptよりも小さい(立ち上がりが鋭し、)Si02の平

板ミラーを用いても同様の実験を試みたが、元素の分離は Ptミラーよりも難しかった。

斜入射臨界角が小さいために直接光と反射光の間隔が十分にとれず、試料に直接光やその
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散乱も同時に照射させてしまっていたためと考えられる。一般に;、斜入射臨界角の吸収に

よる影響が小さい反射面ほど斜入射臨界角が小さくなってしまうため、元素分析にこの方

法を用いるのはあまり好ましくない方法であるといえる。励起X線の分光は、結晶分光器

や多層膜で行い、その高次反射を全反射ミラーでカ ットする、という方法が最も適切な方

法であると考えられる。これを行うには、第 3世代放射光など PFより更に桁違いに強度

の大きいX線源を使用することが必要となる。実際に SPring-8において Si結晶分光器を

用い、エネルギー分解能数 eV程度で元素分布を調べられる蛍光X線顕微鏡光学系を開発

中であり、現在幾つかの結果が得られるようになってきている段階にある。

一方、 CCDのフォトンカウンテイングを利用した元素分析法では、エネルギー分解能

320eVが得られ、原子番号が隣り合 う元素同士の分離にも成功した。 しかし、フォトンカ

ウンティング条件下では像が縦にブレたような像しか得られず、蛍光X線のエネルギー毎

に区別した蛍光X線像を示すまでには至らなかった。原因は、 CCDの素子が露光状態のと

きだけでなく、信号を画像処理に送信する問も外部からの信号に.対して有感であるためで

あることが分かつており、この問題は、 X線シャッターを露光時間に同期できるように設

置することでクリアできるものと考えられる。また、フォトンカウンティング条件下では、

必然的に像信号として十分な統計量が得られず、故に鮮明な蛍光X線像は得られない。こ

の問題を解決するためには、露光→シングノレイベント摘出処理という 一連の作業を多数回

繰り返して積算する必要がある。最終的には、 CCDの各ピクセルにマルチチャンネルアナ

ライザを設置するのが理想的である。

結像型蛍光X線顕微鏡を用いて、人工ダイヤモンド中の金属包有物 Fe、Co、Niの分布

を観察することができた。特徴的な分布を示しているものの、 Fe、Coに比べて Niは比較

的全体に渡って分布しているようである。また、散乱角を 1400

としていたので、カーボ

ンからの散乱も結像することができた。人工ダイヤモンドのように立体的な分布を持つ試

料に対しては、 Fig.5.4.10に示したように試料をあらゆる角度で観察する必要があり、そ

うするとトモグラフィ的な手法でこれを撮像するのが望ましい。実際に 3.6度間隔で 100

投影撮った蛍光X線像から人工ダイヤモンドの断層像を再構成した。それによって得た人

工ダイヤモンドの 5箇所の断層像を Fig.5.5.l.a-eに示す。再構成はフィノレター逆投影

(filtered back projection， FBP)法で行い、拡大投影法に用いられる手法をそのまま用い

た[6]0中心に楕円形に近い形で見られる灰色の部分がカーボンに.相当する部分で、その中

に数個見られる黒い部分が金属包有物に相当する部分である。金属包有物が結晶内で、立体

的に分布しているのが確認できる。 しかしアーティファクトの影響が大きく、像の鮮明さ

は非常に悪い。境界もぼやけているが、これは空間分解能が悪いことと、 Wolterミラーの

焦点深度や視野の大きさが試料の大きさをカバーしきれていないためであると考えられる。

また、結像光学系を拡大投影系で近似していることや、蛍光X線強度分布をそのまま透過

像と同じような計算処理を行ったことにより、再構成の正確さに欠けている。これらの断

層像は物理的意味合いを持つ情報を持っていないが、適切な投影法と再構成法を施すこと
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Fig.5.5.1 人口ダイヤモンドの蛍光X線断層像



第 5章結像型蛍光X線顕微鏡の開発

により、 3次元的な元素分布をマッピングできるはずであり、その意味でこの蛍光X線ト

モグラフィ法は今後更なる開発が必要な方法であるといえる口

Fahr病患者の石灰化した脳内微小血管からは、 Ca分布の蛍光X線像を得ることにより、

石灰化の起こる部位の好発性を確かめることに成功した。このような医療イメージングや

生体試料に適用するためには、今後は更に低エネルギー側のX線の感度を向上させること

によって、より軽元素の分布を調べられるようにする必要がある。
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第 6章結論

第 6章結 論

本研究は、羽Tolterミラーを用いたX線結像光学系による微小領域蛍光X線分析を目的と

して行われた。

この光学系の空間分解能に最も大きな影響を与えるのが Wolterミラーの性能である。

そこで、マイクロビーム光学系、または結像型光学系を構築して Wolterミラーの評価を

行った。その結果、鏡面の加工誤差が光学特性に大きく影響しており、特に子午面方向に

影響が大きく、主に鏡面上の空間周波数約 1mm-1のうねりによる影響で、あることが分かつ

た。一方球欠面方向はほぼ理想的な光学特性を示し、半値幅 1μm.の空間分解能が得られ

た。全開口で得られる像の空間分解能は、約 10μmであった。

放射光を励起X線として用いた結像型蛍光X線顕微鏡光学系を高エネルギー加速器研究

機構放射光施設に構築し、初めて蛍光 X線の結像に成功した。露光時間は標準試料で 1分

程度、人工ダイヤモンドなど実際的な試料では 10分程度で、これはほぼ計算による見積

もりと一致していた。また、 Crの蒸着パターンを試料に用いた実験から、約 1pg程度の

ものまで検出できていることが分かつた。

この光学系を用いた様々なエネルギー分析法を試み、 CCDのフォトンカウンティングを

利用した方法により、 320eVのエネルギー分解能を得、原子番号の隣り合う元素同士の分

離に成功した。

人工ダイヤモンド、石灰化した脳微小血管などの蛍光X線像の撮像を試みた。蛍光X線

像により人工ダイヤモンド中の金属包有物分布を調べることができた。石灰化した脳微小

血管からは、 Caの蛍光X線分布を調べることに成功した。
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