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当研究室は，大型放射光施設（SPring-8）からの高可干渉性 X線を利用した様々な X線干渉
計・X線干渉利用計測法の開発研究を行っている。また，可干渉 X線を用いて，高エネルギー分
解能測定，高運動量分解能測定等の高分解能測定を行う際に必要となる各種光学素子とその精密
調整技術，精密調整機器の開発研究を行っている。さらに，レーザー光と放射光の精密同期技術
を開発しその応用研究を行っている。これらは，来るべき X線自由電子レーザーからのコヒー
レント X線を扱うための基盤となるものである。

1. X 線干渉計および干渉計測法の開発（玉作，西野，
香村，矢橋 ＊1，東谷＊2，Miao＊1，Johnson＊1，Durkin＊1，
Nikulin＊1，Darahanau＊3，Nugent＊1，Dhal＊1，Quiney＊1，
櫻井 ＊3，石川（哲））
放射光を利用した新しい X 線干渉計および干渉計測法
の開発を SPring-8 の理研物理科学研究用ビームライン I

（BL29XUL）および II（BL19LXU）で進めている。これら
は，来るべき X線自由電子レーザーからのコヒーレント X

線を扱う基盤となるものである。
当研究室で開発研究されてきた X線干渉計測とコインシ
デンス測定の組合わせによる応用研究として，X線フーリ
エ分光法の開発を進めてきた。昨年度に開発された硬 X線
領域で動作するマイケルソン干渉計を用いて，分解能 2.2 ×
10−8（17.4 keVでエネルギー分解能 0.39 meV）でシリコン
14 6 0背面反射スペクトルのインターフェログラム測定を
行った。通常のフーリエ分光であればインターフェログラ
ムのフーリエ変換によってスペクトルが求まるが，本研究
のような高分解能測定ではインターフェログラムは測定領
域内に波長に対応した 2.2 ×107 回の振動が含まれる。従っ
て実際にはインターフェログラムはその絶対値のみが測定
可能で，位相情報は欠損してしまう。この失われた位相を
回復するために，数値計算による反復法やヒルベルト変換
を用いた解析的な方法を試みた。両方法で位相回復しスペ
クトルを復元した結果は理論曲線と比較的良い一致を示し
た。しかし以下のような問題点が明らかになった。反復法
では一次元の位相問題特有の不確定さが小さいながらも見
られること。ヒルベルト変換では測定データのノイズの影
響が大きいこと。今後両方の方法を利用することによって
確度の高い位相回復の方法を開発する必要がある。
高輝度光科学研究センターと共同で，X線プリズムとフ
レネルゾーンプレートを用いた顕微X線干渉計を開発した。
X線プリズムを，フレネルゾーンプレートの後焦点面下流
に設置し，ビームの中心付近まで入れることで，2つの球
面波を発生させ，検出器面で重ねる。試料は検出器面で結
像されるが，回折波も含め，2つの球面波の片方だけを通
るように工夫した。厚さ 0.5ミクロンタンタルによる標準
試料の観察によって，0.2ミクロンの解像度が達成されてい
ることを確認した。この干渉計を用いて昨年度に引き続き，
高純度ベリリウム窓に存在する欠陥の評価を行った。サイ

ズがサブミクロン程度の欠陥を多数定量計測することに成
功した。12 keVという硬X線を用いたため，ベリリウム中
の欠陥という，完全な位相物体の定量計測に成功したこと
になる。厚さ 50ミクロン程度の薄膜切片先端部について，
CT計測を行い，三次元分布の定量化にも成功したが，欠
陥の存在は確認できなかった。

Stanford線形加速器センターと協力してコヒーレント X

線入射で得られるフラウンホーファ回折強度分布から数学
的に位相を回復して実空間構造に戻す方式の三次元 X線回
折顕微鏡開発を，昨年度に引き続き進めた。X線回折顕微
鏡において，高い空間分解能を実現する方法には 2つある。
1つは短い波長の X線を用いることであり，もう 1つは高
い散乱角の回折データを用いることである。当研究室では
これまで，短い波長の硬 X線を用い高い分解能を実現して
きた。本年度は，一層の高空間分解能化を目指し，高い散
乱角の回折データ取得に対応する大面積二次元 X線検出器
とそれに適応した真空チャンバの開発を進めた。大面積二
次元 X線検出器として，真空仕様イメージングプレート検
出器の開発を進めた。イメージングプレートとは，輝尽性
蛍光体を用いた，露光・読取り・消去を繰り返し行うこと
ができるフィルム状の積分型二次元放射線検出器である。
容易に大検出面積を達成することが可能で，採用されたも
のは 125 mmの四方の大きさを持つ。これは，従来の CCD

検出器と比べ 20 倍以上の面積である。一方，回折顕微鏡
では原理上細かいピクセルサイズが要求されるが，イメー
ジングプレートの読取りピクセルサイズは 25ミクロンと，
従来の CCD検出器と同程度である。フラウンホーファ回
折では，散乱角が高くなるにつれて回折強度が急激に弱ま
る。このため大面積検出器では，一方において，高いダイ
ナミックレンジが要求される。ダイナミックレンジに関し
てイメージングプレートは 5桁と，従来の直接照射型 CDD

の 2桁と比べ，卓越した性能を持っている。開発中の検出
器では，2セットのイメージングプレート，読取り機および
消去機を持っている。これはイメージングプレートの読出
し・消去にかかる時間が 5分以上と長いことに対する対応
で，一方のイメージングプレートを読出し・消去中に，他
方の露光を可能とするためである。この検出器に適応する
真空チャンバは，試料，ピンホール，ビームストップ等と
これらの位置・角度あわせのための自動ステージ類を含む。

理研研究年報 985



このチャンバを用いることにより，X線吸収が大きく非中
心対称な回折強度分布を持つ試料に対しても，異なるビー
ムストップ位置で回折像を測定することが可能であり，試
料像再生が可能となる。
一方で高速な逐次的試料像再生に向けた技術開発が進め
られた。X線回折顕微鏡では，近年のデータ解析法や実験
法の改良により，回折データのみからの試料像再生が可能
となった。これら改良には，当研究室で開発された反復的に
回折強度を規格化するデータ解析手法が含まれる。これに
より，実験時に逐次的にデータ解析を行い，解析結果を測
定に反響させることが可能となった。さらに高速の試料像
再生を行うため，フーリエ変換を高速で行う LSIプロセッ
サの開発を行った。当面の目標として，1～2分以内での試
料像再生を目指している。

X線回折顕微鏡における像再生では従来，硬 X線回折実
験で得ることができない前方付近の回折強度情報を，軟 X

線結像顕微鏡等での低空間分解能試料像データを用いて補
う必要があり，これが時分割イメージング測定等の重要な
応用を妨げる大きな問題であった。位相回復法の改良に取
り組むことにより，硬 X線回折データのみから試料像再生
が可能であることを示した。また実験装置においても，よ
り前方の回折データを測定できるようにするなど欠損情報
を少なくする改良を行った。これらデータ解析法および実
験装置の改良により，硬 X線回折データ取得の際に逐次的
に試料像再生を行える技術が整った。

X線回折顕微鏡法では，試料による回折を十分な S/N比
で記録するために，試料以外のもの，例えば，試料保持の基
板には，なるべく光が当たらないようにする必要が有る。通
常は，試料前に，小さい直径のピンホールを置くことで，実
現する。ピンホールとしては，試料よりは大きい直径 20～
30ミクロン程度の物を使用することが多い。X線回折顕微
鏡法では，平面波照射が望ましいが，この様な小さいピン
ホールは，それ自体も，回折を起こすため，試料を照射する
光が平面波からずれ，正しい電子密度回復を妨げる恐れが
有る。我々は，計算機シミュレーションにより，この現象を
避けるための条件を求めた。（1）試料から見たピンホール
のフレネル数，（2）ピンホールと試料のサイズ比，（3）試
料のアライメント誤差，（4）光子統計，それぞれのパラメー
タと電子密度回復の信頼性の相関を詳しく調べた。（4）の
実験では，計算結果から判明した電子密度回復の信頼性が
高い条件（例えば，フレネル数 1程度）を採用し，実際に
高い信頼性で電子密度回復することができた。
第 3世代放射光や次世代放射光の進展に伴って，X線の
位相を積極的に利用する研究が進められている。それに伴
い，コヒーレンスを必要以上に劣化させずに試料まで運ぶ
という，ビームライン技術としての基盤的な光学系の開発
が要求されている。また，具体的なアプリケーションが要
求する X線コヒーレンスを作り出すことも今後の X線光
学の課題の 1つである。そのための基礎研究として，X線
コヒーレンスを解析する手法とコヒーレンスを加工する方
法を検討した。X線コヒーレンスの簡便な解析方法として，
完全結晶を使って測定されるロッキングカーブから相互コ
ヒーレンス関数を抽出する方法を開発した。回折の基礎方
程式である時間依存性を持つように拡張された高木トーパ
ン方程式を解析的に解き，測定されるロッキングカーブの

プロファイルと入射波の相互コヒーレンス関数の関係を定
式化した。逆問題として，測定されたロッキングカーブか
ら回折ベクトル方向の相互コヒーレンス関数を抽出できる
ことを示した。この方法をシリコン 2結晶分光器で単色化
したアンジュレータ放射光に適用し，相互コヒーレンス関
数の時間・空間構造を明らかにした。完全結晶の回折を用
いて X線コヒーレンスを加工できる可能性は従来から指摘
されてきたが，X線回折の時間依存性が明らかでなかった
ため定量的な議論は行われてこなかった。本研究では，時
間依存高木トーパン方程式から，回折前後のコヒーレンス
の関係を演繹的に見いだした。これにより，結晶回折にお
けるコヒーレンスの伝播を数値シミュレーションすること
が可能になった。例えば，シリコン 2結晶分光器で単色化
したアンジュレータ放射光を加工して，空間方向に特化さ
れたコヒーレンスをもつ X線を得るための結晶をデザイン
することが可能になった。
台湾清華大学と共同で，SPring-8の台湾ビームラインに
当研究室で開発した超高分解能 X線分光器を設置して，X

線領域でのファブリー・ペロー干渉計を構成した。今まで，
X線ファブリー・ペロー干渉計を謳った報告はいくつか存
在するが，ここでの結果はそれらのいずれも干渉以外の要
因によって強度分布を作っていることを明らかにし，X線
ファブリー・ペロー干渉計の実現に必要なビームパラメー
タを明確に規定するものとなった。

2. 精密光学素子調整技術と調整機器の開発（香村，玉
作，西野，田中（良），山本，高田（昌）＊1，東谷 ＊2，上
野（剛）＊4，二澤＊4，熊坂＊1，山下＊1，山野＊1，岡田＊5，
山内＊1，山村＊1，佐野＊1，遠藤＊1，斎藤＊1，打越＊1，三
村 ＊1，尾崎 ＊3，松山 ＊3，湯本 ＊3，志村 ＊1，郷原 ＊1，夏
目＊1，本島＊1，渡邊（啓）＊1，日高＊1，勝矢＊1，Baron＊1，
Nikulin＊1，石川（大）＊5，伊藤＊1，岩村＊1，Hoszowska＊1，
Kuyumchyan＊1，正木 ＊1，Paradis＊1，Rostomyan＊1，坂
野 ＊1，石川（哲）；高田（恭）（辛放射光物性研究室））
ここ数年間大阪大学精密科学研究センターと共同で進め
てきた，X線ナノフォーカス光学系開発は，国際医療セン
ターを共同研究に加えることにより，細胞レベルでの元素
局在計測による医学応用へと発展している。このような開
発段階から実用段階への移行に鑑み，理研内外の利用者に
広く開放すべく，戦略的研究展開事業研究課題として応募
したところ幸運にも採用が決まり，SPring-8理研物理科学
ビームライン Iでの新たな実験ステーションの建設が行われ
た。本ステーションにはChemical Vaporization Machining

および Elastic Emission Machiningによって研磨された楕
円面 X線ミラーを Kirkpatric-Baez配置に組み合わせた二
次元集光機構を用いたナノメートル分解能での走査型蛍光
X線顕微鏡を常設するとともに，それを利用した拡大投影
X線顕微鏡や，コーンビーム X線トモグラフィの開発研究
を行っていく。
住友電工株式会社と共同で進めている人工ダイアモンド
単結晶開発は，年々結晶性を向上させてきた。本年度開発さ
れた結晶では X線光学素子として重要なロッキングカーブ
幅はほぼ理論曲線に一致し，X線トポグラフでも格子欠陥は
数えるほどしか入っていない。この結晶を実際に SPring-8

の挿入光源ビームラインに導入し，水冷で十分な性能を発
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揮することを確認した。一方で劈開による傷がビームプロ
ファイルに見られ，今後は表面の研磨と評価が必要になる
と考えられる。

X線非線形光学現象に関連して，X線が物質と相互作用
して，X線と紫外光（UV）にパラメトリック変化される過
程の観測を試みた。この過程が観測可能になると紫外領域
での物質の電気感受率の構造因子を知ることができる。こ
れは通常の紫外領域での光学定数測定が格子間隔より非常
に長い波長の長さでの平均値を見るのに対し，結晶格子内
のどこの電子が応答しているか明らかにすることになると
いう利点をもつ。この過程が非常に弱いため観測するまで
には至らず，引き続き S/Nの向上と測定系の改良を行う必
要がある。また本研究のために X線非弾性散乱測定に使用
できる多目的回折計を設計・構築した。この回折計は 1.5 m

の比較的長いアームの先に 20 kg程度の装置を積載してエ
ネルギースペクトル測定が可能であるという特徴を持つ。

SPring-8の共用ビームラインで標準的に用いられている
水冷ピンポスト結晶の高度化研究が進められた。ピンポス
ト結晶の高熱負荷対策として，ピンポスト構造の最適化を
行った結果，冷却効率は今までより 3倍程度向上した。ま
た長期間の使用により冷却水路の目詰まりが問題となって
いたが，この原因が放射光によって生成された硫化銅であ
ることが確認された。この対策として，硫黄を含有しない
水シールに交換し，また銅イオンの除去のために冷却水の
イオン交換を定常的に行った。これらの対策後，長時間経
過してもピンポスト結晶の初期性能は全く失われないよう
になった。

3. レーザー・高輝度放射光同期照射システムの開発と
時間分解測定（田中（義），玉作，箕曲＊1，林＊6，桐村＊6，
首藤 ＊1，久我 ＊1，鳥井 ＊1，吉川 ＊1，石川（哲）；原（北
村 X線超放射研究室））

SPring-8の高輝度パルスX線と超短パルスレーザーを利
用した多光子過程，非線形過程，時間分解測定法による光
励起電子・格子のエネルギー緩和過程等の様々な物理過程
の研究とその工学的応用研究を進めている。昨年度までに
X線ストリークカメラ・APD検出器等の高速 X線計測シ
ステムの整備を終了し，X線の時間構造計測やフェムト秒
レーザー光と X線パルスとの精密同期方式を開発，これら
を利用して，レーザー光誘起格子ダイナミクスやレーザー
光誘起構造相転移を X線プローブによって観察する手法開
発を展開してきたが，本年度はその応用研究が進められた。
有機分子で構成されるフォトクロミック結晶における着
色と結晶構造との相関を調べることを目的として，SPring-8

の理研専用ビームラインにて動的・静的X線回折実験を開始
した。まず，BL19LXUにてポンプ-プローブ測定装置，お
よび MCS（Multi-channel Scaler）を整備し，この 2つの
手法およびデジタルオシロスコープを用いた方法を，GaAs

半導体単結晶における格子ダイナミクスの研究を通じて試
し，数十ピコ秒から秒に至る分解能かつ広い時間範囲で測
定できることを実証した。対象とするジアリールエテン単
結晶は，紫外光照射で着色状態に，可視光照射で無着色に
変化するフォトクロミズムをもつ。無着色のジアリールエ
テン単結晶と，紫外パルスレーザーを照射して着色状態に
なった単結晶について，静的な分子構造決定を，BL26B1

および BL26B2にて行った。その結果，分子構造自体の変
化の割合は小さく，格子の変化については一方向に大きく
膨張していることが分かった。この膨張する格子面につい
て，MCSを用いた時間分解測定を行った結果，結晶格子は
0.5 ms以下で変化していることが分かった。
結晶-アモルファス相転移を利用した記録法をもつ DVD

媒体についての時間分解 X線回折法による構造ダイナミク
ス研究を開始した。厚さ 300 nmから 500 nm程度の DVD

記憶媒体を用意し，アモルファス状態（書込み），結晶状態
（消去）についての回折パターンを確認した。結晶状態で現
れる回折条件に記録媒体を固定した上で，アモルファス状
態の媒体にフェムト秒レーザー照射し，回折強度の時間分
解測定を行った。その結果，1 ms以上の速さで結晶化が起
こっている様子を観測することに成功した。
ハロゲン分子を吸着させた Si単結晶表面，および希ガス
の多価イオンに高輝度 X線を照射した場合の生成物につい
ての研究の予備実験として，それぞれ，レーザー照射，電子
ビーム照射による生成物の影響を調べた。ピコ秒紫外レー
ザー照射を行った Cl/Si表面については，その脱離分子の
飛行時間測定（TOF）および，昇温脱離法を行うことによ
り，SiCl分子が特定のサイトから高い効率で脱離している
ことが分かった。また，多価イオン系については，電子銃
の再調整を行い，イオン収率などの評価を行った。

＊1共同研究員，＊2協力研究員，＊3研修生，＊4協力技術員，
＊5基礎科学特別研究員，＊6 ジュニア・リサーチ・アソシエ
イト

1. X-Ray Interferometers and interferometry
X-ray interferometry using photon-correlation tech-

nique has been applied to x-ray Michelson interferometer
with separated optical elements, which are used for the
Fourier-Transformed X-Ray Spectroscopy. A new version
of x-ray intensity interferometer using a beam splitter was
tested. A two-beam x-ray interferometer using an x-ray
prism as a splitter has been extended to holographic imag-
ing. Defects in Be windows were characterized with this
method. Coherent scattering imaging developed in collab-
oration with researchers from the Stanford Linear Accel-
erator Center was improved by constructing a new exper-
imental chamber and a new 2D detector. A PCI based
coprocessor has been developed to accelerate the phase re-
trieval calculation. A version of dynamical theory of x-ray
diffraction for the accurate treatment of x-ray coherence
has been developed.

2. High precision x-ray optics and optical instru-
ments

A new experimental station was added to a RIKEN
beamline (BL29XU) at SPring-8. The station is dedicated
to nano-focusing optics for scanning x-ray fluorescence mi-
croscopy and enlarging projection microscopy using cone
beams. The synthetic diamond crystals developed in col-
laboration with Sumitomo Electric Industries Co. Ltd.
showed x-ray rocking curves which agree well to the theo-
retical prediction. One of the remaining problems would be
surface finish. Parametric down conversions of x-ray pho-
tons was tested. A new versatile diffractometer was con-
structed for this measurement. Upgrading of monochro-
mator crystals for the SPring-8 standard x-ray optics con-
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tinued. Clogging in cooling path was solved after changing
water seal materials and purification of the coolant water.

3. Pulse synchronization between laser and SR,
and its applications

Multi-photon processes in x-ray region, non-linear x-
ray optical processes and various pump-probe measure-
ments are the targets of the project. A fast x-ray detection
system prepared in previous years was applied to time-
resolved scattering measurement involving photo-induced
lattice dynamics and photo-induced phase transition. The
system has been applied to structural change in a pho-
tochromic crystals, crystal-amorphous phase transition in
DVD media, and a preliminary measurement for photo-
induced desorption from a halogen adsorbed Si surface.
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