
　光学顕微鏡の空間分解能は，開口数と使用波長で決まる
回折限界で制限される．したがって，可視光より波長が短
い光を用いれば原理的に高い空間分解能が実現できること
から，波長をX線域まで一気に短波長化したX線顕微鏡は
高解像度化が期待できる．特に，波長数 nmから数十 nm

の軟X線波長域には生体を構成する軽元素の吸収端がある
ことから，生体試料を染色することなく元素で“色付い
た”顕微像を撮像できる．また，酸素の吸収端と炭素の吸
収端の間の波長 2.3 nmから 4.4 nmの領域は，生体中のタ
ンパク質や核酸などの主要構成元素である炭素と水分子を
構成する酸素の吸収の差が大きくとれるので，数 mm厚の
生体を生きたままの状態で観察できる「水の窓」（water 

window）として着目されている1）．近年は，炭素の吸収端
4.4 nm の長波長側を「炭素の窓」（carbon window）と呼
び，生体の炭素吸収コントラスト像の取得を目的とした軟
X線顕微鏡開発も進んでいる2）．
　軟X線顕微鏡観察は生体観察に適した計測法であるが，

軟X線は空気に吸収されるため，光学系はすべて真空中で
取り扱わなければならない，物質の屈折率が 1に近く可視
光のような屈折型のレンズが使えない，など制約も大き
い．現在は，大別すると，斜入射の全反射を利用したウォ
ルター型結像系 3，4），回折を利用したゾーンプレート
系 5，6），多層膜ミラーを用いた直入射光学系の開発が行わ
れている7，8）．これらの最近の進捗については，2008年に
開催された第 9回 X線顕微鏡国際会議の会議録 9）をご参照
いただきたい．
　生体は，小器官・細胞・組織など，それぞれを構成する
スケールと機能に基づく階層構造を有し，これらの個々の
機能理解とともに，それぞれを関連付けて機能を明らかに
することが必要である．多層膜ミラーによる直入射型の光
学系には，高精度な多層膜ミラーに加え，ミラーに 1 nm

を切る波面精度と高精度なアライメントが要求されるなど
解決すべき課題はあるものの，数 100 mmの広い視野を数
十 nmの高い空間分解能で観察することが期待される．ま
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た，点光源であるレーザー生成プラズマ（LPP）光源 10）と
の組み合わせで光学系を構成しやすく，実験室規模の顕微
鏡が実現できる．われわれはこれまでに，ナノメートル周
期膜厚の多層膜を精密に制御する技術と，基板面内で周期
膜厚分布を制御する技術を開発し，これを曲面ミラーへと
展開し精密結像ミラー作製技術を確立した．製作した多層
膜対物ミラーを組み込んだ軟 X線多層膜ミラー顕微鏡 1号
機では，波長 13.4 nmで LPP光源の 1ショット撮像に成功
した．現状では，結像ミラー用の超研磨基板の形状加工の
限界精度 1 nmが結像性能を決定している．回折限界結像
の実現には，多層膜を曲面基板上に精密に作製する技術に
加えて，反射波面を実使用波長で計測し反射波面誤差を補
正する技術が要求され，これらの開発を並行して進めてい
る．本稿では，これまでに開発した軟 X線精密多層膜ミ
ラー作製技術について述べた後，製作したミラーを実装し
た軟X線顕微鏡による撮像例を示す．また，今後の回折限
界結像を目指してわれわれが提案する物理光学的な手法に
よる 0.1 nm 精度波面補正原理 11）について述べるととも
に，これを実現するためのイオンミリング波面補正装置
と，軟X線実使用波長による波面補正の原理検証実験につ
いて紹介する．

1.　軟 X線精密多層膜ミラー作製技術
　軟 X線多層膜ミラーは，2種類の物質をそれぞれ波長の
4分の 1程度の厚さで数十から数百層積層した反射増加膜
であり，数十％の高い反射率が得られる．多層膜は強め合
いの干渉効果によるもので，可視光に用いる誘電体多層膜
ミラーと同様であるが，使用する波長が 1桁から 2桁短い
ために，要求される作製精度も 2桁程度高精度化しなけれ

ばならない．また，直入射光学系を多層膜ミラーで構成し
スループットを確保するためには，①  曲面内で入射角依
存性を補償した膜厚分布でナノメートル周期膜厚の多層膜
を形成すること，②  複数枚の多層膜ミラーの反射ピーク
波長を厳密に一致させることが要求される．したがって，
周期膜厚がナノメートルの軟X線ミラーは膜厚とその分布
をピコメートルオーダーで精密に制御しなければならず，
これらは自己組織化や成型技術では実現し得ない．
　この要求に応えるため，多層膜ミラーの作製には，2機
の電子サイクロトロン共鳴イオンガンを備えたイオンビー
ムスパッタリング装置を開発した．装置は，三角柱状の
ターゲットホルダーを回転制御し成膜物質を切り替え，自
転させた基板の前面に設置したマスクを移動制御し，膜厚
の面内分布制御を行う12）．この方法で，大小さまざまな直
径と曲率の基板上に，回転対称性を持つ任意の膜厚分布を
精密に形成することができる．
　軟X線多層膜ミラー顕微鏡は，シュバルツシルト結像用
ミラー 8）（凹面M1： 直径 34 mm，曲率半径 50 mm，凸面
M2： 直径 12 mm，曲率半径 22.4 mm）と照明用穴あき凹
面ミラー 2 枚（M3，M4： 直径 100 mm，曲率半径 400 

mm）の合計 4枚の球面鏡を用いる構成で，使用波長の初
期設計値を 13.5 nm，多層膜の材料を 40周期のMo/Siとし
た．基板に対する軟X線の入射角に合わせて多層膜の周期
長を変える必要があり，M1ミラーの外周部で 0.5％，M2

ミラーのそれでは 3％厚い周期長が必要であった．高エネ
ルギー加速器研究機構フォトンファクトリー（PF）BL-12A

で計測した軟X線反射スペクトルから決定した周期長分布
を図 1に示す．初めに作製したM1ミラーで－0.5％の誤差
が発生したため，残りの 3つのミラーは 0.5％短い設計値
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図 2　作製した軟 X線顕微鏡用シュバルツシルト対物ミラー
光学系M1，M2と照明用ミラーM3，M4の入射角 5°におけ
る軟 X線反射スペクトル．

図 1　作製した軟 X線顕微鏡用シュバルツシルト対物ミラー
光学系M1，M2と照明用ミラーM3，M4の周期長分布実測
値．



で成膜した．図から，ミラー全面の周期長誤差を目標値±
1％を上回る± 0.6％以内に制御できたことがわかる．図 2

には入射角 5°における軟 X線反射スペクトルを示す．得
られた反射率は約60％と顕微鏡応用に十分な値であった．
直径が小さく曲率が急なM2ミラーは，他の 3つのミラー
と比べてマッチング精度が悪いものの，4枚の反射スペク
トルが精密に合致した場合の積分反射率を 100％とする
と，作製した 4枚のミラーのスループットは 86％を実現し
ており，十分実用的な値を達成した．

2.　透過型軟 X線多層膜ミラー顕微鏡 TXM3

　作製した 4枚の精密多層膜ミラーを搭載した透過型軟 X

線多層膜ミラー顕微鏡 TXM3（transmission X-ray multilayer 

mirror microscope）を開発した．詳細は別稿に譲る13）と
して，現状を簡単に述べる．TXM3は，波長 1.06 mmのパ
ルス Nd : YAGレーザーを用いた LPP光源の光を，2枚の
凹面ミラーで試料に照明し，50倍のシュバルツシルト光
学系で試料を拡大・結像する．4 枚の多層膜ミラーと Zr

フィルターにより波長 13.4 nmに分光される．TXM3を用
いた生体試料観察例として，ブロック染色した 500 nm厚
のマウスの大脳皮質を露光時間 200 nsで撮影した結果を 

図 3に示す．像は，現在のところ装置の制限により試料の
傾きが調整できないため，視野全面で焦点を合わせること
ができず，ブロックごとに分けて撮影を行った．撮影した
複数枚の像の輝度を調整した後，部分像から全体像を再構
成した．エッジレスポンスの半値全幅から推定した撮像 

時の空間分解能は，おおよそ 140 nmであった．得られた 

図 3の上部がマウス脳の表面側，下部が内側にあたる．図
は，深部側から伸びた太く白く写っている軸策が丸い細胞
体に達し，さらにその細胞体から複数の樹状突起が枝分か
れし，互いに絡まりあって細い掻き傷のような様子を示し
ている．絡まりあった樹状突起は神経回路網を形成してい
るといわれる．250×250 mm2という広い視野で，かつ，
電子顕微鏡では観察の難しい 500 nm の厚さで撮像でき
た．この結果は，開発した TXM3がこれまでの可視顕微鏡
と同等の視野を持ちつつ高い空間分解能で撮影でき，ま
た，生きたままの生体を観察するために必要な短時間露光
撮影が可能であることを示している．広い視野を高分解能
撮影できる点は，細胞や組織など大小さまざまな構造を持
つ生体試料観察に特に有用で，生体試料中の複数のイベン
トを一括撮像し，撮影後に任意の場所の高精細画像を拡大
処理することができる．また，ナノ秒の短時間露光は生体
試料中のイベントを静止した状態で観察できるだけでな
く，軟X線による放射線損傷の問題も克服できることを示

すとともに，励起 YAGレーザーの繰り返し周波数に同期
させた動画像撮像も期待できる．現状では軟 X線 CCDの
ピクセルサイズ 13 mmが分解能を制限しており，数 mmサ
イズの軟 X線 CCDの開発が望まれる．基板の形状誤差に
起因する波面誤差は次章に述べるミリング波面補正法で，
ピクセルサイズによる制限は高倍率化 14）でそれぞれ解決
を目指しており，現状の 100 nm分解能を 1桁向上させた
分解能が期待できる．また，TXM3で採用したシュバルツ
シルト対物ミラーはアライメント誤差に敏感で実用面で課
題があるが，解析的な設計手法で得た偏心とチルト外乱に
きわめて強い対物ミラー 15）の使用によって，より実用的
な顕微鏡を構成でき得る．

3.　軟 X線多層膜ミラーの 0.1 nm精度波面補正技術
3. 1  ミリング波面補正原理

　軟X線多層膜ミラー顕微鏡で広い視野を回折限界の分解
能で一括結像するという期待に応えるためには，波面位相
を精密に制御し，光学系の収差を抑えることが不可欠とな
る．反射光学系の形状精度はMarechal条件からl /28が要
求されため，少なくとも 2枚の反射ミラーから成る軟 X線
顕微鏡の対物ミラーでは，1枚の多層膜ミラーに 1 nmを
切る形状精度が必要となる．われわれは確実にこの波面精
度を得るために，「多層膜ミラーの表面多層膜を周期ごと
にミリング除去して 0.1 nm精度で波面補正できる物理光
学的補正法」11）を考案し，イオンミリング波面補正装置を
開発した 16）．補正原理に従うと，多層膜最表面1周期7 nm
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図 3　軟 X 線顕微鏡によるマウスの大脳皮質の撮像例．ス
ケールバーは 50 mm．



のミリングで基板の形状を 0.1 nm凹にしたことに相当す
る効果が得られる．近年，東北大学多元物質科学研究所附
属光器械工場の協力を得て，1 nm程度の形状精度の球面
基板を研磨する技術を開発した．軟X線多層膜ミラーで満
たすべき形状誤差 0.1 nmの実現には 1周期単位でミリング
すればよく，最大でも 10周期で所望の波面精度が実現で
きる．
　軟X線波長域では光の吸収が避けられないため，反射率
はある周期数で飽和し，その後は反射位相のみ変化する．
反射位相の基準を最上層表面にとると，多層膜ミリングに
よる位相変化は，物質と真空の屈折率差（1－n）と除去膜
厚 dの乗算で与えられる．軟 X線領域の物質の屈折率 nは
1に近く，（1－n）は 10－2から 10－4程度であるから，位相
差 4p d（1－n）/l は微小量となり，基板ミリングによる位
相差4p d/l と比べて，多層膜ミリングでは（1－n）の分だ
け除去膜厚による位相の制御精度を向上させることができ
る．Mo/Si多層膜ミラーのミリングによる位相変化を詳細
にみると，Siの屈折率はMoと比べても 1にきわめて近い
ことから，反射位相変化はMo層除去で生じていて，Si層
除去では反射位相も反射率も変わらない 11）．すなわち，
除去量を 0.1 nmの精度で制御することなく Si層が最表面
となる条件を検知し，厚さ 4 nmの Si層中でミリングを終
了すればよい．
3. 2  イオンミリング波面補正技術

　図 4に示すイオンミリング波面補正装置は，ECR型イオ
ン源で生成した直径 150 mm の低加速 Arイオンビームを
直径 100 mmの多層膜に照射し，全面一括ミリング補正す
る16）．200 rpmで自転する多層膜ミラーの全面で所定のイ
オンビーム強度分布を得るために，イオンビーム強度均 

一化マスクを用いる構成とした．イオンガンの各種動作 

パラメーターを最適化し，最大ミリング加工時間 2時間で
0.07％の安定化を図った．このとき，Moおよび Siのミリ
ング速度は 3.9 nm/min，5.1 nm/minである．
　波面誤差領域のミリングには，軟 X線実波長計測 17）し
た波面誤差マップに従ってミリング領域指定テンプレート
を作製し，テンプレートの開口部を通過したイオンビーム
でミリング加工を行う．領域指定テンプレートとして，ミ
ラー前面 3 mmの位置に設置した SiあるいはMo製テンプ
レート，または，多層膜表面に塗布したフォトレジストを
用いる．SiまたはMo製テンプレートを用いた多層膜ミリ
ングでは，図 5（a）に示すようにミリング境界付近にMo

と Siの可視分光反射率の違いによって縞模様が観察され
る．ミリング境界はぼけるが，縞本数を数えれば容易にミ
リング除去層数を知ることができる．一方，フォトレジス
トによる領域指定ミリングは，図 5（b）に示すように加工
領域の指定精度が良いミリングが可能である．この結果
は，図 6に示す軟 X線反射率の計測結果にも表れている．
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図 4　大口径イオンビームによる多層膜ミラーの全面一括波
面補正を実現するイオンミリング波面補正装置模式図．

図6　10 mm角の開口を持つSi製，Mo製領域指定テンプレー
トとフォトレジスト密着マスクを用いて 10周期ミリング除去
した 40周期Mo/Si多層膜ミラーの軟X線ピーク反射率の場所
依存性．

図 5　Mo製領域指定テンプレート（a）とフォトレジスト密
着マスク（b）を用いてミリングしたMo/Si多層膜ミラーの光
学顕微鏡写真．



平面Mo/Si多層膜ミラー前面に 10 mm角の開口を持つ Si

およびMo製テンプレートを設置したミリングでは，ミリ
ング領域外にコンタミネーションによる反射率低下がみら
れるが，フォトレジストをマスクとしたミリングでは急峻
なミリングエッジが得られた．両者ともミリング領域内に
化合物層形成が原因と思われる反射率低下が生じたが，軟
X線領域の物質の屈折率には大きな差はなく，ミリングに
よる光路長変化は小さいことから，結像特性に与える影響
も小さいと考えられる．
3. 3 軟 X線反射型ヤング干渉計によるミリング波面補正

原理の検証

　表面 1周期をミリングした多層膜の反射位相を考えると
き，基板を同じ厚さだけミリングした場合と比べると，し
ばしば混乱することがある．図 7（a），（b）はそれぞれ多
層膜の表面および基板を 1周期分除去した様子を模式的に
示す．図 7（b）の場合は，基板除去していない部分と比べ
て反射位相が約 360°遅れることは自明である．図 7（a）
と（b）では多層膜下地の基板部分が異なるだけであるか
ら，反射位相は同じであるとの見方もあり得る．よって，
図 7（a）の場合にも，表面除去していない部分と比べた反
射位相差も約 360°ではないかとの考えが生じる．見落と
してならないのは，2つのモデルで左右の多層膜構造のつ
ながりが 1周期ずれているということである．このことに
より，図 7（a）では先に述べた通り（1－n）の因子が掛
かった位相変化しか起こらない．この考えを実証するた
め，ヤングの干渉計を応用した軟X線干渉計測を行った．
2つのスリットを通る光路に相対的に位相のずれが生じる
と，干渉縞が横ずれを起こす．ダブルスリットと多層膜ミ
ラーを近接させて配置した反射型ダブルスリットを用い，
ミラーの反射位相の変化を干渉縞の変位として観測できる
構成である．図 8（a）に反射型ヤング干渉計の概念図を 

示す．光をダブルスリットに右から入射させ，多層膜ミ
ラーの反射位相差を反映した回折光を出射させる．1つの
Mo/Si多層膜平面ミラー上にミリング領域と非ミリング領
域を作製し，両者を含むようにダブルスリットを設けて試

料とする．位相変化は，非ミリング領域同士の干渉縞を参
照しながら，ミリング領域─非ミリング領域の干渉縞のず
れ量で計測できる．また，縞の飛びを防ぐため，ミリング
深さがなだらかに変化する領域を設けた（図 8（b））．ダブ
ルスリットは，フォトレジストの軟X線反射率が十分に低
いことを利用し，部分ミリングした多層膜にフォトレジス
トを塗布しスリットパターンを露光・現像処理して作製し
た．形状は，幅 30 mmで間隔 80 mmとした．
　干渉縞計測は，PF BL-12Aで行った．用いた多層膜は周
期長 7.40 nm，周期数 40のMo/Si多層膜で，入射角 5°に
おける反射ピーク波長は 14.15 nmである．部分ミリング
量は 10周期 74 nmで，膜厚変化量のみを考えると干渉縞
10本分のずれ量に相当するが，波面補正原理にしたがう
と，縞 1本にも満たない計算となる．波長 14.15 nmで計測
した干渉縞を図 8（c）に示す．左側が非ミリング領域同士
の干渉縞で，右半分がミリング領域─非ミリング領域の干
渉縞である．境界部分で両者の縞は接続されており，縞の
ずれは 1本分もないことが明らかである．反射ピーク波長
の前後で波長を変えたときの振る舞いも，多層膜ミリング
波面補正原理からの予想と一致した．したがって，多層膜
の表面 1周期ごとのミリングでサブナノメートルのデジタ
ル波面補正が軟 X線実波長で可能であることが示された．

　高いスループットを実現した軟X線多層膜ミラー顕微鏡
用の精密対物ミラー作製技術，これを搭載した顕微鏡
TXM3と生体試料の撮像例，また超高精細イメージングを
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図 7　（a）表面 1周期をミリングした多層膜と，（b）基板を 1
周期分の厚さミリングした多層膜の反射波面の模式図．

図 8　（a）反射型ダブルスリットを用いたヤングの干渉計の
概念図，（b）ミリング領域となだらかなミリング傾斜領域を
もつ多層膜ミラー表面にフォトレジスト密着ダブルスリット
をパターニングした計測試料の模式図，（c）波長 14.15 nmの
軟 X線によるヤング干渉縞（縦サイズを 2倍に拡大）．



達成するためのミリング波面補正技術について紹介した．
光学設計，光学素子作製，波面計測，補正技術，アライメ
ント調整を高度化することによって，軟X線多層膜ミラー
顕微鏡が本来兼ね備える広い視野と高い分解能が両立でき
る．軟X線顕微鏡が，生体試料のみならずソフトマテリア
ルや材料開発などさまざまな分野で活用されることを期待
したい．また，顕微鏡開発に要求される高い精度の各種作
製・評価技術は軟X線に限定せず適用できることから，広
範囲な波長領域で応用・発展することを望む．
　本研究は文部科学省科学研究費補助金特別推進研究およ
び科学技術振興機構先端計測分析技術・機器開発事業の 

助成を受けて実施した．軟 X線顕微鏡観察用試料は東京 

大学総括プロジェクト機構水谷治央博士よりご提供いただ
いた．
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