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要 旨 X 線自由電子レーザー（X-ray free-electron laser (XFEL））照明のコヒーレント回折イメージング（coherent
diŠractive imaging (CDI））により，非結晶試料を非冷却状態で放射線損傷の前に観察可能となった。しかしなが

らフルエンスの不足のため，単一パルス照明時の CDI の分解能は従来およそ 5 nm であった。当グループでは，ナ

ノ精度多層膜ミラーを用いた高効率，高フルエンス集光光学系を開発することで，CDI の分解能を向上させた。開

発した集光光学系により 4 keV の X 線を60 nm×110 nm に集光し，フルエンス 3×105 J/cm2/pulse 以上，フォト

ン密度 4×1012 photons/mm2/pulse 以上の超高密度集光ビームを実現した。開発した顕微システムにより溶液中の

金ナノ粒子を単一パルス XFEL 照明で観察した結果，世界に先駆けて 2 nm の超高分解能を達成した。

1. はじめに

X 線 自 由 電 子 レ ー ザ ー （ X-ray free-electron laser

(XFEL))1)を利用したコヒーレント回折イメージング

（coherent diŠractive imaging (CDI))2,3)に基づく単粒子

イメージング（single-particle imaging (SPI））により，

非冷却下で放射線損傷を避けて非結晶試料の構造解析が可

能と期待される。これは，従来の放射光による CDI で

は，観察中の試料の放射線損傷が避けられなかった4,5)が，

XFEL の単一パルスを利用することで“DiŠraction-

before-destruction”6,7)と呼ばれる試料の破壊前測定を目指

すものである。

XFEL 利用の CDI において空間分解能は，ウイルスに

対して 7 nm（3 次元)8)，細胞小器官9)やバクテリア10,11)に

対して数10 nm，対称な金属ナノ粒子に対して5.5 nm（3

次元)12)や他の金属ナノ粒子に対して10 nm 以下13,14)が報

告された。さらに最近の2021年には，メガヘルツレート

の XFEL を活用し，多数の金ナノ粒子から得られた弱い

回折パターンを用いて平均 3 次元像が 3 nm 以下の分解能

で回復された15)。単一パルスの XFEL 照明により試料が

破壊されるため，多数粒子を用いる必要がある 3 次元像

回復では，多数粒子の平均的な 3 次元像が得られる。な

おこの観察では，集光フォトン密度 6×1010 photons/

mm2/pulse のマイクロビームが用いられた。

XFEL 照明による CDI 分解能の向上のためには，様々

な解決するべき課題16,17)があるが，特に，非結晶かつナノ

サイズの観察対象粒子は，X 線との相互作用が小さいた

めに，得られる回折強度情報が非常に少ない点が問題とな

る。このため，CDI 高分解能化においては，試料を照明

するフルエンスを高めるための集光素子が極めて重要とな

る。さらに，単に高フルエンス集光ビームだけではなく，

検出器において最大の効率でシグナル対ノイズ比の良好な

回折パターンを得るためには，光源から検出器までの全て

の光学素子や CDI 光学系，照明 X 線波長を含めて最適化

した CDI 顕微システム全体の開発が必須である。

CDI において従来は，単一パルス照明による分解能 2

nm を達成するために十分良好なシグナル対ノイズ比の回

折パターンが実験的には得られなかった。CDI 高分解能

化のためには，高角側の回折パターンを取得する必要があ

るが，散乱強度は散乱角が大きくなるにつれておよそ

10－4に比例して減衰する18)。本指標を踏まえると，CDI

の分解能を 1 桁改善するためには，104倍の高フルエンス

ビームで試料を照明しなければならないことに相当し，高

分解能化が非常に困難なことがわかる。

我々の研究グループでは，集光素子作製技術を向上する

ことで，従来よりも高効率集光が可能なナノ精度多層膜ミ

ラーを開発し，フルエンスの増強に成功した。さらにこれ

を用いた CDI 顕微システムを構築し，金ナノ粒子を観察

した結果，単一パルス XFEL 照明の CDI により 2 nm 分

解能（2 次元）を達成した19)。

本稿トピックス記事では本成果の要点を中心に紹介し，

実験条件や解析の詳細は文献19)を参照頂きたい。XFEL

照明による CDI においては，壊れる前の試料を照明する

X 線フォトン数が重要であるため，本稿では照明 X 線フ

ォトン密度について，フルエンス（‰uence (J/cm2））を

重視し，強度（intensity (W/cm2））と使い分けた。

(C) 2023 The Japanese Society for Synchrotron Radiation Research
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Fig. 1 (Color online) XFEL based coherent diŠractive imaging system. (a) Schematic layout. The top left inset shows

the cross-sectional image of Cr/C multilayer measured by a scanning transmission electron microscope (STEM).

The scale bar is 60 nm. (b) Designed surface shapes of mirror substrates. (c) Measured ˆgure error on the

horizontal focusing mirror. Produced by modifying color formats of the ˆgure in Ref.19) under a CC BY 4.0

license. https://creativecommons.org/licenses/by/4.0/
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2. 集光光学系の設計

2.1 XFEL 用集光光学素子の状況と多層膜集光ミラー

XFEL マイクロ/ナノ集光用の様々な光学素子（回折

型20,21)，屈折型22)，反射型15,2325)）が報告されている。全

反射ミラー光学系は，他の回折型のゾーンプレートや屈折

型レンズと比較して，高効率かつ広いエネルギースペクト

ル帯域の集光が可能であるという特長を持つ。全反射ミ

ラーを利用したマイクロ集光により，1×1011 photons/

mm2/pulse 以上の集光フォトン密度が日常的に提供されて

いる23,25)。さらに高フォトン密度ビームとして，1×1012

photons/mm2/pulse 以上もしくは，1×105 J/cm2/pulse 以

上のフルエンスを生み出す全反射ミラー24,25)がある。

XFEL 光源の縮小投影となる集光点で高フルエンス

ビームを形成するためには，高い縮小倍率を持つ集光素子

が有効である。ここで，全反射現象よりも回折現象を利用

した多層膜ミラー21)の方が大きな斜入射角を実現できる

ために，全反射ミラーと比較して，多層膜ミラーは短い長

さで同じ開口サイズを実現できる。このため，全反射集光

ミラーよりも多層膜集光ミラーの方が短い焦点距離で高い

縮小倍率の光学系を設計可能となる。多層膜ミラーはブラ

ッグ反射ピークで特定の設計波長を反射するが，本研究の

XFEL 照明による CDI では下記のように特定の設計波長

により試料を照明するものであり，XFEL の入射エネル

ギーバンド幅を高効率に反射する多層膜の設計が可能であ

るため，多層膜集光ミラーは本研究の CDI 用途にふさわ

しい。一方，大きな斜入射角を有する短焦点距離の多層膜

集光ミラー基板は，非常に急峻な入射角分布を持つ非球面

形状となるため，表面加工や形状計測，多層膜コーティン

グを含め新たな技術開発がミラー作製プロセスに必要であ

る。

2.2 多層膜集光ミラーの設計

CDI 用の集光ビームサイズは，試料サイズよりも大き

くなるように目標サイズを100 nm17)と設定した。また，

試料直上流にガードスリットを設置できるようにミラー下

流端と集光点間距離（ワーキングディスタンス）を確保す

る必要がある。ガードスリットの設置は，多層膜集光ミ

ラーを含めた上流光学系からの寄生散乱を低減するためで

ある。これにより，検出器上で取得する回折パターンにお
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Table 1 Optical parameters of focusing mirrors.

Horizontal
focusing mirror

Vertical
focusing mirror

Surface proˆle Elliptical cylinder

Substrate material Synthetic fused silica

EŠective mirror length 74 mm

Mirror substrate size 80 mm×50 mm
×30 mm(thickness)

Glancing angle on optical axis 25 mrad

Focal length 190 mm 100 mm

Semimajor axis 70.095 m

Semiminor axis 128.9245 mm 93.56175 mm

Spatial acceptance 1850 mm

Surface coating (Cr/C)30 multilayer

Focal spot size (FWHM) ～110 nm ～60 nm

Depth of focus
(Twice the Rayleigh range)

±40 mm ±10 mm
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いてバックグラウンドノイズを減らすことは，良好なシグ

ナル対ノイズ比の回折パターンを取得する上で非常に重要

となる。

本研究では，高フルエンスビーム形成のために，Kir-

kpatrickBaez (KB）配置26)型の多層膜集光ミラーを採

用した。Fig. 1(a)に本研究で開発した CDI 顕微システムの

実験配置を示す。Table 1 に集光ミラーの光学パラメータ

を示す。本光学系は，X 線自由電子レーザー施設 SACLA

(SPring-8 Angstrom Compact free electron LAser)27)にお

いて，100 nm 集光サイズにおける高フルエンス化に最適

化し，最大の CDI 検出効率が得られるように，照明 X 線

エネルギー 4 keV（波長0.31 nm）として設計した。照明

X 線エネルギーは，発生する XFEL のパルスエネルギー

や，ビームラインの光学素子による反射率，吸収率，回折

パターンを取得する 2 次元検出器の検出効率，試料のコ

ヒーレント散乱断面積（波長の 2 乗に比例4)）のエネルギー

依存等を踏まえて，最大のコヒーレント回折信号を取得で

きるように決定した（文献19)の Supplementary Figure 5）。

多層膜材料の Cr/C と30ペア数は，コーティングの技術

的な難易度や放射線損傷の閾値を踏まえつつ，4 keV の X

線エネルギーにおいて，SACLA の入射エネルギーバンド

幅（約30 eV (full width at half-maximum (FWHM）））に

対して広い反射バンド幅（100 eV (FWHM）以上）とな

り，最大の反射率が得られるように選定した。ミラー開口

サイズは入射ビームサイズ約550 mm (FWHM）よりも大

きな1850 mm 角を持つ。ミラー基板は楕円筒面形状（Fig.

1(b)）であり，最小曲率半径は10 m 以下である。CDI に

従来用いられてきた SACLA の 1 mm 汎用集光光学系23)の

焦点距離の 1 から2 m と比較して，本光学系の焦点距離は

190 mm と100 mm であり，高縮小倍率に寄与している。

XFEL のように複数のビームモードの和で表現される

レーザー光源を扱う場合，集光サイズは波動光学（特に，

ガウシアンビーム光学）に基づいて計算する必要があるが

（詳細は文献23)），本光学系の場合の設計集光サイズ110

nm×60 nm (FWHM）（水平方向×垂直方向）は，SAC-

LA の光源サイズの幾何学的縮小倍率でほぼ決まる。なお，

550 mm 角照明の際の多層膜集光ミラーによる回折限界集

光サイズは，94 nm×50 nm (FWHM）（水平方向×垂直

方向）である。

3. 多層膜集光ミラーの作製

本研究では，開発対象とした楕円筒面ミラー基板の急峻

な非球面形状に対応した超精密加工法と超精密表面形状計

測法を駆使することで，ナノ精度 X 線ミラーを作製し

た。特に，製作上の大きな課題であった表面形状計測に関

して，本研究の多層膜集光ミラーのように急峻な深い非球

面を対象とした光学プローブ走査型形状計測装置（Zero-

method scanning-probe proˆlometer (ZSP）（文献19)参照

のこと））を新たに開発し，スティッチング干渉計と組み

合わせて使用することで対応した。ZSP では本ミラーの

計測において，10 mm 以上の空間波長領域において0.2

nm (root mean square (RMS））の再現性が得られる。X

線ミラー基板の表面加工として本研究では elastic emis-

sion machining (EEM)28)をベースとした加工装置を利用

した29)。EEM は，純水中に懸濁した微粒子と被加工物の

固体表面間の化学反応を利用し，原子単位の除去加工が可

能な超精密加工法である。ミラーの最終加工工程では，形

状計測に基づき加工量分布を求め，数値制御形状修正加工

を実施した（文献19)の Supplementary Figure 6 に形状修

正加工時の形状誤差の過程を示す）。

理想的な設計集光サイズとメインピークの外側のバック

グラウンド強度を抑えた集光ビームを実現するために，ミ

ラー基板表面の形状誤差と表面粗さに関して，水平方向

（垂直方向）集光ミラーについてそれぞれ RMS 値で0.18

nm (0.23 nm）（評価領域74 mm×2.0 mm）（Fig. 1(c)），

0.20 nm (0.46 nm）（評価領域282 mm×212 mm）を達成

した。これらの結果は，レーリーの l/4 波長基準30)から

見積もられる形状誤差高さ1.55 nm (peak-to-valley）（約

0.4 nm (RMS））や，DebyeWaller 因子が0.8となる反射

率低下をもたらす表面粗さ0.47 nm (RMS）を満足する。

なお，最終加工工程は SPring-8 サイト内で作製した高精

度表面加工装置29)と上述の計測装置を用いて実施した。

必要精度を満足するまで基板を加工した後，(Cr/C)30

傾斜多層膜（laterally graded multilayer）を DC マグネト

ロンスパッタ法によりコーティングした。コーティングに

関しても SPring-8 サイト内の成膜装置を用いた。



153

Fig. 2 (Color online) Photographs of CDI system called MAXICS. (a) Appearance of equipment. (b) Inside the

main vacuum chamber. Produced by modifying color formats of the ˆgure in Ref.19) under a CC BY 4.0 license.

https://creativecommons.org/licenses/by/4.0/
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4. CDI 顕微システム開発と集光光学系の評価

4.1 顕微システム開発

本研究では，作製した高効率多層膜集光ミラーを搭載し

た“MAXICS”と称される CDI 顕微システムを，SAC-

LA BL2 にインストールした（Fig. 2）。本顕微システム

は，メイン真空チャンバーと，試料からの回折パターンを

取得する 2 次元検出器である multiport charge-coupled

device (MPCCD)31)から主に構成される。メイン真空チャ

ンバーには，集光ミラー及びそのアラインメント調整部，

3 軸試料走査ステージ，2 段の 4 象限スリットを用いた

ガードスリットなどが収められており，試料交換チャン

バーが付属する。MPCCD 検出器の端部において，4 keV

で分解能が最高2.0 nm (full-period resolution）に相当す

る高角側までの回折パターンを取得することができる。

4.2 集光光学系の評価

開発した CDI 顕微システムを用いて，多層膜集光ミ

ラーにより形成された集光ビームの特性評価を実施した。

集光ビームの強度分布は，ナイフエッジスキャン法により

評価した。ナイフエッジスキャン法では，多数のパルスの

平均的な強度分布が得られるが，メインピークのビームサ

イズだけではなく，広い領域をスキャンすることで，メイ

ンピークから離れた位置まで広がった集光ビームの強度分

布の情報を得ることができる。このため多数パルスの平均

的な集光フォトン密度の評価が定量的に可能となる。

本評価では金ワイヤ直径200 mm をナイフエッジとして

用いた。高強度集光ビームによるワイヤのアブレーション

や溶融損傷を防ぐために，合計250 mm のカプトンフィル

ムと合計90 mm の単結晶シリコンを減衰板として集光ミ

ラーの上流に置いた。なお，多層膜の 3 次反射光のエネ

ルギーは，屈折率の効果により 1 次反射光のちょうど 3

倍の12 keV には一致しない（文献19)の Supplementary

Figure 7）ことなどから，光源で発生する 3 次高調波 X

線の含有率は，これらの減衰板使用時においても，十分に

低い（10－9オーダー）ものと見積もられた。

入射角やミラー間垂直度などの集光アラインメント調整

において，金ワイヤを用いたフーコーテストを利用した。

フーコーテストは，ナイフエッジをビームの集光点付近に

挿入し，光線を遮った際に下流側で観察される影を含む 2

次元強度分布の幾何光学的解釈から，ビームに含まれる収

差（ここでは，入射角やミラー間垂直度，焦点距離誤差に

よって発生した光線の理想的な光線からのずれ）の程度を

定性的に評価する手法である。水平方向集光と垂直方向集

光の集光面は，金ワイヤ直径10 mm と，ワーキングディス

タンス60 mm 内に挿入可能な試料観察用対物レンズの焦

点深度 6 mm を利用し，クロスする縦横のワイヤ像のフ

ォーカスを合わせることで，5 mm の精度で調整した。な

お，ワーキングディスタンス内で，上記対物レンズとガー

ドスリットは切替利用できる。

評価された集光強度分布を Fig. 3 に示す。入射光の 1 パ

ルスごとの強度変動は強度モニタ32)により実測し取り除

いた。得られた集光ビームサイズは，110 nm×60 nm

(FWHM）（水平方向×垂直方向）であり，設計集光サイ

ズに一致する。2 枚の多層膜集光ミラーによる 2 回反射の

反射率は52を実測した。なお，界面/表面粗さを0.3 nm

(RMS）として計算される反射率は62であった。

集光ビーム評価時の SACLA のパルスエネルギーはア

ンジュレータの直下流において平均470 mJ であった。こ

れより集光面を通過するパルスエネルギーは61 mJ (9×

1010 photons）と見積もられ，これとナイフエッジスキャ

ン法から実測された集光面内での強度分布を用いること

で，集光点でのフルエンスは 3×105 J/cm2/pulse，また，

集光フォトン密度は 4×1012 photons/mm2/pulse，強度

（intensity）は10 fs33,34)のパルス長として 3×1019 W/cm2

と評価された。
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Fig. 3 (Color online) Measured intensity distributions of focused beam. (a) Horizontal direction. (b) Vertical direc-

tion. Produced by modifying color formats of the ˆgure in Ref.19) under a CC BY 4.0 license. https://

creativecommons.org/licenses/by/4.0/

Fig. 4 (Color online) Demonstration of single-shot XFEL based coherent diŠractive imaging. (a) Bipyramidal Au

nanoparticles measured by a STEM. The scale bar is 50 nm. (b) Measured coherent X-ray diŠraction pattern. (c)

Proˆle along line P in (b). (d) Reconstructed image with a pixel size of 1 nm. The scale bar is 20 nm. (e) Phase-

retrieval transfer function (PRTF) for the image (d) showing 2 nm resolution. Produced by modifying color for-

mats of the ˆgure in Ref.19) under a CC BY 4.0 license. https://creativecommons.org/licenses/by/4.0/
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5. フェムト秒 X 線レーザーイメージング

本研究では，単一パルス XFEL 照明による CDI を，フ

ェムト秒 X 線レーザーイメージングと呼び，開発した顕

微システムを用いて，テスト試料を観察した。これを実施

することで，開発した顕微システム MAXICS 全体の性

能評価とした。

観察対象とした試料は，水溶液中のバイピラミッド

（bipyramid）構造を持つ金ナノ粒子（Nanoseedz Ltd.）

である。真空チャンバー内での観察において，溶液試料を
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MLEA (micro-liquid enclosure arrays)10)に封入すること

で，溶液中のナノ粒子観察が可能である。ナノ粒子は，サ

イズや形状に応じて特異な物理的，化学的性質が発現する

ために，広い応用分野が見込まれる35)。バイピラミッド

金ナノ粒子はサイズと形状を制御して合成可能であり，溶

液中で高い波長選択性と光学的感度をもつため，様々な高

機能プラズモニックデバイスへの応用に役立つものと期待

される36)。

金ナノ粒子の観察結果を Fig. 4 に示す。走査型透過電子

顕微鏡による金ナノ粒子の観察像（Fig. 4(a)）より，形状

とサイズの揃ったバイピラミッドナノ粒子を利用でき，サ

イズは長手方向に55 nm，短手方向に20 nm である。この

金ナノ粒子の体積は，1 辺20 nm の立方体程度と非常に小

さい。Fig. 4(b)は，試料に単一パルスの XFEL を照射し

た際に得られたコヒーレント X 線回折パターンであり，

Fig. 4(c)は Fig. 4(b)中のライン P に沿った強度分布であ

る。ガードスリットを試料から 2 mm 上流位置に設置する

ことで，十分に低いバックグラウンドレベルを MPCCD

上で実現しており，空間周波数で0.021から0.50 nm－1 の

領域において高品質な回折パターンの取得に成功した。バ

ックグラウンドノイズは，金ナノ粒子からの信号に対して，

MPCCD の端部において 3 桁少ない。この回折パターン

を用いて反復的位相回復計算により求められた試料像

（Fig. 4(d)）より，2 個の金ナノ粒子が観察され，サイズは

長手方向58 nm または55 nm，短手方向21 nm であり，走

査型透過電子顕微鏡で観察された形サイズとも矛盾しな

い。位相回復計算において分解能評価に典型的に用いられ

る phase-retrieval transfer-function (PRTF)37)が 1/e を下

回る基準より本回復の分解能を見積もった結果，検出器の

端に相当する0.5 nm－1 においても 1/e より十分に高いこ

とから，2 nm (full-period resolution）（2 次元）が得られ

た（Fig. 4(e)）。PRTF は，空間周波数の関数として，実

測した回折振幅（実測回折強度の平方根）に対する回復振

幅の比で定義され，位相回復結果が実測値をどれだけ忠実

に再現しているかを示す指標として使われる。

6. 本研究の意義

6.1 試料に含まれる電子数

試料回復像と金の密度から，観察した 2 つの金ナノ粒

子に含まれる総電子数は8.5×107個と見積もられた。この

電子数は，例えば，1 つの直径約70 nm のウイルス（rice

dwarf virus38)）と同等である。CDI では試料中に含まれ

る電子による X 線の散乱により，回折パターンが得ら

れ，これに基づき試料の電子密度分布像を回復する。本研

究では，このように生体ナノ粒子（biological nanoparti-

cles）と同等の非常に少ない電子数をもつ試料に対して，

単一パルス XFEL 照明下で，2 nm 分解能を達成したとい

う点で意義がある。

ただし，回折パターンは，入射 X 線のフルエンスと試

料に含まれる電子数で決まるものではなく，試料の構造因

子に依存するため，本研究で観察したナノ粒子に含まれる

電子数と同等の試料であったとしても，2 nm 分解能の像

回復が常に可能とは限らない点に注意が必要である。ま

た，散乱 X 線強度は，試料とその周囲の電子密度差にも

依存するため，例えば，試料を真空中で観察した場合の方

が，溶液中で観察した場合よりも，大きな回折強度が得ら

れる。特に，生体ナノ粒子を水中で観察する場合には密度

差が小さいため，金属ナノ粒子よりもさらに高空間分解能

観察が困難となる。（参考文献19)の Supplementary

Note 1）

本研究では溶液中で試料を観察しており，このような実

験構成は，将来，生体ナノ粒子を水中で観察するために有

益な様々な技術的知見を与えてくれるものと期待する。

6.2 回折強度による集光フルエンスの見積

散乱角がゼロの前方散乱強度は，試料の形に依存せず，

入射 X 線のフルエンスと，試料中の総電子数の 2 乗に比

例する。この関係を用いることで，入射 X 線の集光フォ

トン密度を見積もった結果，9×1012 photons/mm2/pulse

が得られた。これはナイフエッジスキャン法で見積もった

フルエンスの約 2 倍であるが，ナイフエッジスキャン法

により得られた結果は，強度変動を伴う多数のパルスの平

均情報であるため，低い集光フォトン密度が見積もられる

のは妥当である。これらの独立した評価から見積もられた

結果がほぼ一致することは，互いの信頼性を示すものと言

える。

6.3 LCLS，European XFEL の CDI 用集光ビームとの

比較

Linac Coherent Light Source ( LCLS )1) や， European

XFEL39)の CDI においても，CDI 観察結果から集光ビー

ムのフォトン密度が見積もられた15,25)。例えば，LCLS の

CXI 100 nm 集光 KB 光学系40)では，5.5 keV において，

1.9×1012 photons/mm2/pulse，また，European XFEL で

は先に示したように，mm-scale focusing 光学系により，6

keV, 3 mm 集光で，6×1010 photons/mm2/pulse である。

LCLS や European XFEL では，光源で発生するパルスエ

ネルギーが約 3 mJ と，SACLA と比べて非常に大きい

が，他の XFEL 施設の CDI 光学系と比較して本研究で開

発した集光光学系は，高効率，高縮小倍率により高フルエ

ンスを達成した。

6.4 フォトン密度 9×1012 photons/mm2/pulse の展開

本研究で評価された集光フォトン密度 9×1012 photons/

mm2/pulse は，生体分子の SPI 計算機シミュレーション

において，3 次元でサブナノメートル分解能が得られる集

光フォトン密度条件 1×1013 photons/mm2/pulse41,42)と同
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等である。このフォトン密度は，European XFEL の

SPB / SFX 100 nm scale focusing 光 学 系 の 設 計 値 （ 5

keV，集光フォトン密度 5×1012 photons/mm2/pulse41,43)）

を想定した条件である。なお，本研究で実現した集光ビー

ムのフルエンスは，R. Neutze らがシミュレーションに用

いた 12 keV 集光ビーム（ 3× 1012 photons / 100-nm di-

ameter spot)6)に対して 2 桁小さいが，照明 X 線波長が異

なる点や，現実の光学系ではノイズの問題がある等，生体

ナノ粒子のオングストローム分解能の SPI の実現性を見

積もることは，照明フルエンスの単純なスケーリングによ

る比較だけでは困難である。

3 次元像回復においては，多数の粒子を同一とみなし

て，得られた回折パターンにより像回復計算を行うため，

多数の粒子の平均的な像が得られる。なお，3 次元像回復

では，2 次元像回復できないような弱い回折パターンを用

いることができる44,45)。単一パルス XFEL 照明による

CDI では，2 次元像の回復に限られるものの，本研究で開

発した CDI 顕微システムにより，個々のナノ粒子の個別

の構造を観察できるため，10 fs の時間分解能で，試料の

動的特性に関する知見が得られると期待できる。

7. おわりに

本研究で実現した集光ビームのフルエンスは，SACLA

汎用 1 mm 集光23)と比較して約50倍である。本 CDI 顕微

システム MAXICS は，現在 SACLA BL2 の EH4b 内に

常設されており，ガイドレールを装備し比較的容易に光軸

に挿入退避可能である。利用前には施設側でアラインメ

ント調整されユーザーに提供される。MAXICS を用いる

ことで生体試料や機能性材料の観察が進み，研究成果も発

表されつつある46,47)。

本研究では，超高精度ミラー作製上の課題であった表面

形状計測法を始めとするミラー作製基盤を SPring-8 にお

いて構築することで，急峻な非球面形状を持つナノ精度多

層膜集光ミラーの開発に成功した。現在よりもさらに高フ

ルエンス集光ビームを100 nm サイズで実現するためには，

1 回の反射により 2 次元集光可能な楕円面ミラー48)の利用

も有効であるが，技術的に解決するべき課題がある。あわ

せて，光源のパルスエネルギーの増強や，入射ビームプロ

ファイルの改善（理想的なガウシアンプロファイルを持つ

入射ビーム）が可能ならば集光フォトン密度が向上し，応

用範囲が広がると期待される。

将来，高強度 XFEL を用いた CDI は，常温の溶液環境

下における生体分子の動的挙動を観察できれば，構造と機

能との関係を解き明かす重要なツールになると期待され

る。本研究で開発した CDI 顕微システム MAXICS が，

そのような先端 X 線分析技術につながる基盤として活用

されるよう利用者の声を募り，一層の改良改善を行いた

い。

本稿では，SACLA における多層膜を用いた CDI 顕微

システムについて紹介したが，SPring-8 においては100

keV などの高エネルギー X 線領域において多層膜光学素

子の導入を進めている。エネルギーバンド幅 1で従来の

シリコン二結晶分光器と比較して約300倍の高フラックス

ビームが利用できるようになり，100 keV マイクロ集光

ビームやビーム拡大ミラー光学系が開発され試験利用が始

まっている。多層膜光学素子を用いた高フラックスビーム

による新たな X 線分析手法開拓の基盤が SACLA だけで

なく SPring-8 でも整備されつつあることを付言する。
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High-‰uence multilayer focusing optics to explore
high-resolution femtosecond X-ray laser imaging
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Abstract X-ray free-electron laser (XFEL) based coherent diŠractive imaging (CDI) has enabled us to ob-

serve non-cryogenic and non-crystalline objects at high resolution before radiation damage.

However, the resolution of CDI in single-XFEL-pulse exposure was previously limited to ～5 nm due

to the lack of ‰uence. Our group has enhanced the spatial resolution of CDI by developing a highly

e‹cient focusing optics using ultrahigh-precision multilayer mirrors. The mirrors focused 4 keV X-

rays to 60 nm×110 nm, achieving a high photon density beam at ＞4×1012 photons/mm2/pulse

or a ‰uence of ＞3×105 J/cm2/pulse. Using the developed CDI system, an unprecedented high

resolution of 2 nm was demonstrated by observing gold nanoparticles in solution by single-XFEL-

pulse exposure.




