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要 旨 全反射ウォルターミラーを照明光学系として利用した，新たな軟 X 線タイコグラフィシステムを開発した。SPr-
ing8 の BL07LSU に設置した本タイコグラフィシステムは，全反射光学系の持つ無色収差性の特徴を活かし，

ビームラインで利用可能な250 eV～2 keV の全波長域でシームレスに50 nm 分解能でのイメージングが可能であ

る。本トピックス記事では，開発したタイコグラフィシステムの光学系などの詳細に関して述べるとともに，実試

料として計測した哺乳類細胞のイメージングの結果を紹介する。

1. はじめに

高い分解能と数多くの物性分析手段を併せ持つ X 線で

の顕微イメージングは，生物学や材料科学などの分野を問

わず，幅広い領域で活用が可能である。なかでも新しい

X 線顕微イメージング手法であるタイコグラフィでは，

コヒーレントな回折パターンからの位相回復計算による試

料像の再構成を行うことで，結像光学素子の作製精度光

学系のアライメント精度という従来の限界に影響されな

い，極めて高い空間分解能を実現することができる15)。

生物や高分子材料といった軽元素が多く含まれる不均一

な構造の物性を調べるとき，こうしたタイコグラフィと軟

X 線分光分析の組み合わせは大きな力を発揮する。例え

ばこれまでに X 線吸収分光と組み合わせ，磁性細菌中ナ

ノ粒子の化学状態マッピング6)や，Li イオン電池材料の劣

化メカニズムの可視化7)といった成果も報告されており，

電子顕微鏡による観察では試料の厚さや損傷が問題になる

対象に対して大きな有用性が見出されている。

様々な軽元素の吸収端に対応した軟 X 線タイコグラフ

ィを行ううえで，全反射ミラー光学系は波長に応じて光路

が変わらない，無色収差という最適な特性を有している。

軟 X 線での全反射ミラーの集光ビームサイズは現状200

nm 程度8,9)であり，ゾーンプレートの10 nm 程度10,11)と比

較して大幅に大きい。しかし，タイコグラフィの再構成計

算で得られる試料像の分解能は集光ビームサイズと独立し

ている13)ため，全反射ミラーの使用も大きな障壁にはな

らない。加えて，ミラー光学系の作動距離が長いという点

は，試料の回転を要するトモグラフィ計測や，周囲環境の

精密な制御を必要とする in-situ/operando 計測への応用に

も適している。

そこで本トピックス記事では，軟 X 線タイコグラフィ

用の全反射ウォルターミラー光学系を新たに開発し，実試

料として哺乳類細胞の微細構造計測にも利用可能であるこ

とを実証した結果12)について報告をする。テストパター

ンによる評価では，ビームラインで利用可能な幅広い波長

領域において50 nm 程度の分解能を実現できることを確認

し，光学系の長作動距離を活かしたステレオイメージング

も試みている。なお，タイコグラフィやウォルターミ

ラー，軟 X 線ミラーの作製手法に関しては，放射光誌に

おいても優れた解説記事1316)が既に執筆されているた

め，詳細はそちらを参考にされたい。

2. 全反射ウォルターミラーによる軟 X 線
タイコグラフィシステム

本装置は SPring8 の東京大学物質科学ビームライン
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Fig. 1 (Color online) Soft Xray ptychography system at BL07LSU of SPring8. (a) Schematic illustration of the op-

tics. (b) Photograph of the vacuum chamber for the ptychography system.

Table 1 Parameters of the Wolter mirror optics.

Distance between light source and sample 13.8 m

Working distance 20 mm

Mirror length 200 mm

Grazing angle (Ellipsoidal part) 22.1 mrad

Grazing angle (Hyperboloidal part) 42.5 mrad
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BL07LSU17,18)に構築した。本ビームラインでは軟 X 線の

250 eV～2000 eV の幅広い領域を利用することができる。

X 線吸収分光を行う場合，Kedge を利用した計測では炭

素からケイ素までの軽元素を計測可能である。

Fig. 1(a)に開発した軟 X 線タイコグラフィシステムの概

略図を示す。本システムの特徴は，冒頭で述べたように照

明光学系として全反射ウォルターミラーを採用している点

である。全反射光学系を利用する利点には大きく無色収差

性と長作動距離があり，本システムはその利点を活かした

設計をしている。また，一般的な全反射楕円ミラー光学系

と比較して，ウォルターミラー光学系は高い結像特性とプ

ローブの安定性を有しており，タイコグラフィ計測を行う

上で理想的な照明プローブを得ることができる。ちなみに

硬 X 線領域では，タイコグラフィ用のウォルターミラー

光学系は，Kirkpatrick-Baez ミラー光学系に類似した複数

の非球面ミラーを組み合わせることよって実現されている

（Advanced Kirkpatrick-Baez ミラー光学系）19,20)。しかし

Advanced Kirkpatrick-Baez ミラー光学系は，より長い波

長の軟 X 線での利用に十分な開口数を有しておらず，複

数のミラーに精密なアライメントを必要とすることも，超

高真空環境下での軟 X 線実験には適していない。そこで

本研究では，軟 X 線タイコグラフィシステムに，一枚の

ミラーで二次元の集光が可能な円筒形状を有したウォル

ターミラーを採用した。

ウォルターミラーの形状は，作動距離，光源と焦点の間

の距離，ミラーの長さ，ウォルターミラーの楕円面部分と

双曲面部分それぞれの視射角の 5 つの設計変数によって

決定される。本研究では，将来的なトモグラフィ計測と

in-situ/operando 測定を行うために十分な値として20 mm

の作動距離を選択し，光源から焦点までの距離は

BL07LSU の実験ステーションの構成から13.8 m に設定

している。また，ミラー面の視射角を約22.1 mrad（楕円

面部分）と42.5 mrad（双曲面部分）とし，Au を X 線反

射面としたときに，1000 eV 以下の軟 X 線領域で30以

上の反射率を確保している。ミラーの長さは，現在の製造

プロセスの制限により200 mm となっている。以上を踏ま

え，Table 1 に示すパラメータでウォルターミラーを設計

作製した。

鏡面反射を利用して集光を行う全反射ミラーの場合，利

用する波長によりこの作動距離と集光点位置は変化しな

い。そのため，試料位置は照明波長によらず常に同一に保

つことが可能である。こうした長作動距離試料位置の安

定性は，X 線の透過力を活かしたトモグラフィや in-situ/

operando 計測を行う上で，試料周りの安定性自由度を

大幅に高めることができる。実際の計測時，試料はミラー

20 mm 下流の集光点から更に300 mm デフォーカスした位

置に配置している。これは試料に対する照明領域を広げ

て，タイコグラフィ像の視野を広げるためである。Fig. 1

(b)にシステムの写真を示す。試料下部には三軸のリニア

ステージと 1 軸の回転ステージがあり，タイコグラフィ

に必要な試料走査やトモグラフィ計測が可能なシンプルな

構成になっている。タイコグラフィでは，試料から二次元
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Fig. 2 Re‰ectivity curve of the mirror optics. The dotted line and

circles show the theoretical and experimental re‰ectivity,

respectively.

Fig. 3 (Color online) Evaluation of the spatial resolution of the ptychography system. (a) Scanning electron micro-

scope image of the test pattern. The dotted rectangle area was observed with soft Xray ptychography. (bk)

Reconstructed absorption (b, d, f, h, j) and phase (c, e, g, i, k) images at 400 eV, 800 eV, 1200 eV, 1600 eV, and

2000 eV.
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検出器までの最大散乱角によって，再構成された画像のピ

クセルサイズが決まるが，今回使用した軟 X 線二次元検

出器（Princeton Instruments, PIXISXO: 2048B）と試料

の間の距離は342.5 mm であり，この光学配置で再構成さ

れた画像のピクセルサイズは，250 eV から2000 eV の光

子エネルギーで61.4 nm から7.68 nm の範囲になる。

本システム用のウォルターミラーは精密電鋳プロセ

ス21)を用いて作製しており，将来的な磁場印加を考慮し

て，これまで一般的に採用してきたニッケルではなく，電

鋳に用いるミラー母材として銅22)を選択している。X 線

反射層として厚さ50 nm の金を銅のミラー母材上に配置し

ている。金は2000 eV 以下に吸収端を持たないため，

BL07LSU で利用可能な全波長領域において吸収端に影響

されないシームレスな反射率曲線を得ることができる。

Fig. 2 に示す本ミラーの250 eV～2000 keV の反射率曲線

では，ミラーの内面の表面粗さによる悪化は見られず，ほ

ぼ理論通りのシームレスな値が得られていることが分かる。

3. テストパターンによる分解能評価

まず構築した軟 X 線タイコグラフィシステムの分解能

評価のために，窒化ケイ素薄膜上に作製したテストパター

ンの計測を行った。Fig. 3(a)のテストパターンは200 nm

厚の窒化ケイ素薄膜を70 nm 程度掘り込んで作製してお

り，最内周での線間隔は50 nm となっている。光軸に直行

した二軸方向におよそ500 nm のピッチで試料を走査しな

がら，11×11点のコヒーレント回折パターンを計測した。

121点の画像計測にはおよそ 8 分程度の時間を要してお

り，これは主に軟 X 線検出器のデータ読み出しによるも

のである。

Fig. 3(bk)は，400 eV から2000 eV の X 線光子エネル

ギーで計測したテストパターンの吸収像と位相像を示して

いる。再構成計算は照明プローブと試料構造の持つ複素波

動場の情報を反復的な位相回復計算により導出する，一般

的な extended Ptychographical Iterative Engine アルゴリ

ズム2,13)のみによって行っている。全てのエネルギーで

100～50 nm 程度の分解能が得られていることが判別でき

る。また，内周の50 nm の線間隔が縦方向には分解され

て，横方向には分解できていないことが分かる。現状，本

タイコグラフィ装置周囲の振動を加速度センサーで計測し

たところ，最大で数百 nm の横方向への揺れが存在してい

ることが分かっている。試料からの最大散乱角から求めら

れる再構成像のピクセルサイズはそれぞれ38.4 nm から

7.68 nm となるが，波長に依存しない分解能の悪化は，こ

うした試料とミラーの振動の影響が主な原因であると考え

ている。

またこの他，各エネルギーでの見え方に，吸収像と位相

像に大きな違いがあることが分かる。X 線領域において

一般的に複素屈折率の実部は虚部よりも大きな値を持つ。

そのため，複素屈折率の実部を反映する位相像は，虚部を

反映する吸収像と比較してより感度の高い計測を行うこと

ができる。これは細胞のような透過性の高い試料を計測す

る場合，軟 X 線タイコグラフィの大きな利点の 1 つにな

る。

4. 軟 X 線タイコグラフィによる
哺乳類細胞イメージング

本タイコグラフィシステムの顕微鏡アプリケーションの
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Fig. 4 (Color online) Soft Xray ptychography image of a mammalian cell. (a) Visible light diŠerential interference

contrast image. (bk) Reconstructed absorption (b, d, f, h, j) and phase (c, e, g, i, k) images at 600 eV, 250 eV,

350 eV, 450 eV, and 1200 eV. The magniˆed images to the right of the main images are taken from areas cor-

responding to the dotted rectangles shown in (d).
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機能を実証するために，ビームラインで利用可能な複数の

波長で細胞試料の計測を行った。計測試料には，チャイ

ニーズハムスター卵巣がん由来細胞（CHOK1）を200

nm の窒化ケイ素薄膜上で培養した後に，パラホルムアル

デヒドで化学固定処理を行ったものを利用した。Fig. 4(a)

に可視光微分干渉顕微鏡で観察した CHOK1 細胞像を示

す。細胞の厚さはおよそ 5 mm 程度あり，電子顕微鏡によ

って内部の透過観察を行うことが一般的に困難な厚さであ

る。軟 X 線はこうした軽元素主体の試料と程よく相互作

用を行うため，試料を薄片化することなくそのまま透過観

察が可能である。

細胞に含まれる炭素，窒素，酸素の吸収端などをまたい

で，250 eV, 350 eV, 450 eV, 600 eV および1200 keV の光

子エネルギーで計測を行った結果を Fig. 4(bk)に示す。波

長に依存せず，細胞試料を微細な内部構造を含めてシーム

レスに観察できていることが分かる。各元素吸収端におい

て複数の波長でイメージングを行い，各ピクセルの吸収ス

ペクトルを取得することで，今後こうした微細構造の局所

的な元素分布や化学結合の状態を知ることが可能になる。

またタイコグラフィの再構成試料像からは，吸収端での吸

光度の変化だけでなく位相のシフトも同様に検知すること

ができる。
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Fig. 5 (Color online) Stereo imaging of CHOK1 cell using the

soft Xray ptychography system. The images were taken by

tilting the sample holder by 45°(a), 0°(b), and －45°(c).

The magniˆed images to the upper right are taken from areas

corresponding to the dotted rectangles in the center image of
(a).
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この際，タイコグラフィ走査に必要な走査以外に試料は

光軸方向には全く移動させず，同一位置を保ったままでの

計測を行っている。なお，試料交換時の大気開放も含めた

実験期間の 5 日に亘ってミラーの再アライメントは必要

とせず，細胞観察中の分解能の悪化も見られず安定した環

境での観察が可能であった。こうした安定性は将来的な

ビームラインでの実用などにも十分耐えるものであると考

えている。

また，ミラー光学系の長作動距離を活かして，細胞内の

微細構造を立体的に観察するためにステレオイメージング

も試みた。Fig. 5 に細胞の付着した窒化ケイ素薄膜を±45

°傾けて計測した結果を示す。細胞を傾けて計測したこと

で，ミトコンドリアや小胞体，ゴルジ体といった細胞内小

器官が密に集まった核膜領域の隆起構造が明瞭となった。

なお，Fig. 5(b)おいて試料ホルダが若干傾いているのは，

ウォルターミラーで反射された X 線が元々の光軸に対し

て 7°程度傾いていることを示している。±90°まで回転可

能な本装置は将来的なトモグラフィへの応用も可能であ

り，こうした細胞内の微細構造を詳細に三次元解析するこ

とも期待できる。

5. 結論と将来の見通し

本研究では，全反射ウォルターミラーを用いることで，

無色収差長作動距離といった特徴を持った軟 X 線タイ

コグラフィシステムを新たに開発した。テストパターンの

観察により数10 nm 分解能を確認するとともに，デモンス

トレーションとして哺乳類細胞を炭素窒素酸素といっ

た軽元素の吸収端をまたいで計測し，細胞内構造を幅広い

波長域で様々に観察可能であることを示した。

こうした本軟 X 線タイコグラフィシステムの特徴は，

複雑な組成三次元構造を持つ生物や材料試料の解析に最

適である。本記事では，単純に特定波長でのイメージング

結果を紹介したが，吸収端での複数波長を利用した分光計

測を組み合わせることで，細胞内の化学状態マッピングも

同様に可能であることを確認している。またこの他，X

線磁気円二色性を利用した薄膜中磁区構造の高分解能可視

化にも成功している。

今回実現された分解能は，装置の幾何学的配置から実現

可能な値と比較して，数倍悪化したものになっていた。原

因の 1 つと考えられる周囲環境の振動に関しては，ビー

ムライン周辺の不要な真空ポンプを停止することで 1/10

以下に大きく改善できることを確認している。加えてマル

チモード解析などの再構成アルゴリズムの改善を行うこと

により，光学配置から達成可能な10 nm 前後の空間分解能

の実現を目指している。

また本研究では，哺乳類細胞中の様々な微細構造を軟

X 線タイコグラフィにより高分解能観察可能であること

を示した。こうした細胞構造の詳細を理解する上では，既

に多くの知見が得られている可視光での観察手法との比較

が重要である。ここまで我々は主に軟 X 線でのタイコグ

ラフィ計測に焦点をあてて実験を行ったが，全反射ミラー

光学系は軟 X 線だけでなく，可視光も利用した多波長同

時計測も可能である。ウォルターミラーは結像光学素子で

あるため，可視光顕微鏡の対物レンズと同じように利用で

き，例えば本研究に利用したミラー設計の場合，倍率200

倍，開口数0.15の対物レンズとして扱うことが可能であり，

X 線と同軸で可視光を照明した蛍光顕微鏡，ラマン顕微

鏡のような光学系を組むことも可能である。また，可視光

の拡大光学系は，単純に試料のアライメント手段としても

有効である。この他，光化学反応を観察するためのポンプ

プローブ実験系と組み合わせての利用も想定される。

軟 X 線を利用した顕微イメージング技術自体は既に古

い歴史をもっており，様々な応用研究が盛んに報告されて

いる。そうした中において，今回開発した軟 X 線タイコ

グラフィシステムは分解能や感度だけでなく，装置のシン

プルさとそれに依る安定性拡張性応用性の高さで多く

の利点を有している。既に様々な分野の研究者との議論も

開始しており，トモグラフィ計測や様々な in-situ/oper-

ando 計測技術と組み合わせることで，今後軟 X 線顕微イ



1515

トピックス ■ ウォルターミラーを利用した軟 X 線タイコグラフィ装置の開発

放射光 Jan. 2023 Vol.36 No.1 ●

メージングの応用を大きく押し広げられるものと期待して

いる。
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Development of soft Xray ptychography system
using Wolter mirror
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Abstract We have developed a new soft xray ptychography system using a total-re‰ection Wolter mirror

as an illumination optics. This new system, installed at BL07LSU of SPring8, provides seamless

imaging with a half-period resolution of 50 nm in the wavelength range of 250 eV to 2 keV availa-

ble at the beamline by taking advantage of the achromatic property of the total-re‰ection optics.

In this article, we describe the details of the optics of the developed ptychography system and in-

troduce the imaging results of mammalian cells measured as a demonstration sample.




