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　　　So far, X-ray fluorescence microscope usually has required scans of the beam
and/or the sample, resulting in the static imaging.The present paper describes the
different way for X-ray fluorescence imaging for movie application.
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　これまでの蛍光Ｘ線によるイメージングの多くは，試料またはビームの走査を伴うのが一般的

であったため，そのために必要とされる測定時間から考えても，静止画のみが取り扱われていた

ことは，むしろ当然であった．本論文では，走査を必要としない蛍光Ｘ線顕微鏡の技術を説明し，

その動画撮像への展望を述べる．

[キーワード] イメージング，元素分布，平行光学系，近接配置，動画

1.   はじめに

　元素の空間的な分布を画像として得る技術は，あらゆる科学研究における必須の

基本ツールであり，蛍光Ｘ線イメージングは広く用いられている．そのほとんどは，

小さく絞られた入射ビームの試料に対する照射位置を走査する技術にもとづいてい
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る．電子線やイオンビームの微小ビームを用いる技術のほか，最先端の放射光マイ

クロビーム 1,2）は，X線分析にとってたいへん魅力的であることは言うまでもない

が，走査を前提とする限り，当然のように静止画像の計測に限られる．また，特に，

放射光を用いる蛍光 X線顕微鏡の実験では，ビームタイム自体の制約もあいまっ

て，1点あたりの積算時間と総画素数のいずれを優先するかという究極の選択に悩

まされる状況が今も続いている．これまで，動画を視野に入れた蛍光X線イメージ

ングを行うことは，技術的に多くの制約があったと言ってよいであろう．

　金属材料技術研究所（現 物質・材料研究機構）において発明された非走査型の

蛍光Ｘ線顕微鏡 3,4）を用いると，高画素数の蛍光X線像をきわめて短時間に得るこ

とができる 5-8）．本論文では，動画実験のための技術開発について述べる．

2.   技術的背景

　Fig.1に本法の撮像原理を示す．光学顕微鏡では，なんらかの外からの照明に対す

る光学的性質の違い（特定波長の光の吸収，反射）や物理的な表面形状（散乱能）を

反映した画像が得られるが，その際，レンズの組み合わせによる結像光学系が採用さ

れ，最終的に肉眼で観察される像と試料上の点の間に1対1の対応関係をつけること

が可能になる．これをX線に置き換えると，外からのX線の照明により，元素の違

いを反映した蛍光Ｘ線が試料上の各点から発生するが，もし適切な結像光学系を準備

することができれば 9），可視光の場合と同様に，蛍光X線像を得ることができるが，

残念ながら，硬Ｘ線領域では，今のところ効率の良い明るい光学系を構成しにくい
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Fig.1　Principle of X-ray fluorescence microscope. Glancing-incidence contact geometry and parallel
optics are used.
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のが実情である．本法では，これに代わる技術として平行光学系を採用している．

すなわち，試料からの蛍光X線をコリメータで平行化させ，2次元検出器でX線像

を得る．

　このように原理は非常に簡単であり，そもそも入射X線を小さく絞る必要もない

ことから，初期の研究（1998年）では，実験室系のX線源を用いて行われていた 4）．

斜入射で試料全体を照明し，コリメータを内蔵させたCCDカメラを試料に密着させ

て撮像を行うが，その際，試料表面と検出素子の間の距離を縮めることによって，

空間分解能と検出効率の両方とも向上させることができるという点が最重要ポイン

トである．他の多くの実験において，分解能と効率はトレードオフの関係にあるが，

本法ではそうではない．このため，もともとこの種のイメージングのために開発さ

れたわけではない市販の CCDカメラを，いかに目的にあわせて改造するかというき

わめて実際的な問題が，測定の質を決定的に左右することにもなる．著者は，高エ

ネルギー加速器研究機構の偏向電磁石光源からの放射光を用い，鉱物，生物，工業

材料等，いろいろなタイプの試料の蛍光X線像を画素数 1000× 1000で 20秒～ 2分

程度で得ることができることを示しており 6,7），また蛍光XAFSイメージングについ

ても基礎データを取得しているが 8），ほぼ同時期に独立に全反射配置での撮像を思

いついた J.Cazaux らも良い画質の画像の報告は行っていない 10）．また，コリメー

タと CCDカメラから構成されるイメージング装置を早くに発案した T.Wroblewski

ら 11）は，多結晶物質のＸ線回折イメージング技術がまず研究し，後に多くの蛍光X

線イメージの測定も試みているが，通常配置のため，分解能も強度も十分に取るこ

とは困難であった．

3.   動画撮像のための蛍光X線顕微鏡

　Fig.2は，著者が，動画イメージングを目的として開発した蛍光Ｘ線顕微鏡の写真

である．以前の試料垂直回転軸配置から試料水平回転軸配置に切り替えることによ

り，動画実験をしやすくなった．他方，その過程では，高価でデリケートなX線カ

メラを密着配置で使用する際の多くのさまざまなテクニカルな問題を解決しなければ

ならなかった．また，放射光の直線偏光性（軌道面内に偏光している）との関係で，

蛍光Ｘ線強度 /散乱X線バックグラウンド強度比が不利になることも，カメラ配置の

切り替えになかなか踏み切れなかった理由の 1つであった．

　本配置では，偏向電磁石光源からの放射光の横長形状のビームから，単純に 12mm

× 0.2mmの大きさの単色光を切り出して使用する．フォトン数が重要であることは

言うまでもなく，したがって，集光法（特に縦方向）の検討も行ったが，得られる
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ビームの高度な均一性（特に水平方向）も実験上重要であるため，現在は，とりあ

えず集光素子は使用していない．架台にはステッピングモータが付属しており，

カメラシステム全体と放射光ビームの高さの関係をあわせる．またカメラのすぐ上

流にイオンチェンバーがあり，水平方向に長い固定スリットが取り付けられていて，

その高さをマイクロメータヘッドで調整できる．すなわち，最終的に，放射光の強

度が最も強い中央部を切り出し，かつカメラの窓の直下を通るように調整する．

　元素の識別を行うためには，CCD素子における蛍光X線による電荷発生量に注目

する方法と，波長可変な単色放射光による吸収端コントラストを利用する方法が考え

られる．本研究では，両方の方法を用いた撮像の検討を続けているが，前者の方法で

は，例えば 8bit の蛍光Ｘ線像を得るために，256回の読み出しを行う必要があり，動

画イメージングへの応用等を考えるときには，高速読み出しのできる回路を準備しな

ければならない．また，現状では，多くのソフトウエアは，読み出しと任意の条件に

対する高速2値化を並行して行うことや，蛍光Ｘ線イメージングの実験に適合した画

像演算等に十分対応しているとは言えず，新規ソフトウエアの充実が必要である．こ

のような観点からは，後者の吸収端を使う方法は実用上かなりやさしい．

　Fig.3は，イオン交換樹脂に水溶液中の金属イオンが取り込まれていく過程を撮像

したものである．1枚の画像の露光時間は 60秒である．装置の検証実験であるため，

ゆっくりとした反応を選び，反応開始から 2時間あまりの間，撮像を連続的に繰り

返した．金属イオンが樹脂の表面から徐々に取り込まれてゆく過程が蛍光X線像と

して詳しく観察されている．吸収端の下で撮像すると，樹脂の形状等を反映した散

Fig.2　A microscope developed for movie applications performed at the BL-4A, Photon Factory.
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The exchange starts from the surface of each resin 
particle and then the reaction proceeds inside.

12mm

52min. Scat. Image (obtained with 
x-rays below Cu-K edge)

9.1 keV  1 min. 8.8 keV  2 min.

88min. 135min.

3.1 mm

115min. 125min. 135min. 145min.

Incident X-ray 
Energy 9.1 keV

Exposure Time 
1 min.

The growth is affected by the concentration of copper, which changes as the reaction proceeds.
The shape of the crystal precipitated becomes more anisotropic and resulted in self-affine dendritic structure. 

Incident X-ray 
Energy 9.1 keV

Exposure Time 
1 min.

1min. 3min. 5min.

9min. 17min. 44min. (dried)

4.5mm

乱X線像が得られる．空間分解能は約 20µmである．また，本研究では，化学反応

における金属元素の時間的・空間的な分布の変化をX線像の動画として測定する試

みを続けており 7），例えば，金属樹枝状晶の成長過程を観察することも可能である．

Fig.4は，その一例を示したものである．自然界にさまざまな形であらわれるフラク

Fig.3　Example: Observation of ion-exchange reaction.  Ion exchange resin (Dowex A-1) put on
filter paper filled with CuSO4 solution.

Fig.4　Example: Observation of metallic dendrite growth.  Copper dendrite grown from CuSO4
solution on filter paper.
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タル図形への興味から，金属樹枝状晶の研究は 1980年代に活発に行われ，その後も

欧米諸国で研究が続いているが，組成の観察を短時間で行うことが出来ないために，

多くの研究は単一金属の検討にとどまった 12）．本顕微鏡の技術は，多元系への拡張

をはじめて可能にするものである．

4.   今後の展望と課題

　著者は，このたび開発した動画撮像も可能な蛍光Ｘ線顕微鏡の一層の高度化を目

指している．第 1は高速化であり，第 2は高付加価値化である．現状よりももっと

多くの入射フォトン数が得られるようになれば，例えば 1秒 30フレーム程度のもっ

と動画らしい高速動画も可能になるであろう．また，単なる元素の識別にとどまら

ない高付加価値のイメージングは，いろいろな応用の観点で魅力的である．放射光

の波長可変な単色X線を用いる場合は，XAFSによる局所構造イメージング 8）が可

能であり，また，より簡便には，吸収端の化学シフトを利用して，同一元素の異な

る化学状態のイメージング 13）が実用的である．その他にも，ブラッグ条件近傍での

蛍光X線強度の変化に着目するX線定在波法を応用するイメージング等も有望であ

る．他方，本法では，通常の蛍光X線の実験に比較すると，強度を左右する要素が

複数あり，上述のような高付加価値のイメージングでは，強度コントラストを利用

する際，他の効果に注意を払う必要がある．斜入射・密着配置をとっているため，

表面の凹凸が影を作ってコントラストを生じるほか（このような影響は，試料回転

等により補正できる），元素の深さ・高さ分布を反映する蛍光 X線強度のコントラ

スト（3次元情報として興味深い）や散乱X線や回折X線もまた寄与する場合があ

る．実用的な顕微鏡観察を行うためには，蛍光X線強度のコントラストを生み出す

個々の要因を定量的に整理し，通常の光学顕微鏡や電子顕微鏡と同レベルの簡便な

取り扱いができるようにしておく必要がある．これは今後の課題である．
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