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研究の概要 
放射光ナノ構造可視化技術であるＸ線タイコグラフィ法と X 線吸収微細構造(XAFS)法を融合
したタイコグラフィ-XAFS 法の計測技術ならびに解析技術を高度化することで、X 線タイコグ
ラフィ法を多次元化する。そして、多次元Ｘ線タイコグラフィを様々な実用機能性材料の構造-
機能相関解析に応用し、次世代放射光の利用に向けた顕微分光プラットフォームを構築する。 
研 究 分 野：材料工学、量子ビーム科学 

キ ー ワ ー ド：放射光、X 線タイコグラフィ、位相回復、X 線吸収分光 

１．研究開始当初の背景 
 
実用材料の多くは、ナノメートルからサブ

マイクロメートルスケールでのドメイン構
造を有する不均質・複雑系である。したがっ
て、新材料を設計・開発する際、ナノ・メソ
スケールでの微細構造と機能の相関を解明
することが極めて重要である。 
我々は、これまで、放射光コヒーレント X

線回折と位相回復計算に基づくナノ構造可
視化技術であるX線タイコグラフィ法の高分
解能化・高感度化に関する研究を推進し、世
界最高水準の性能を実現してきた。更に、X
線タイコグラフィ法を入射X線のエネルギー
軸方向に発展させることで、ナノスケールで
の試料の X 線吸収微細構造(XAFS)の空間分
布を取得する「タイコグラフィ－XAFS 法」
を実証し、不均質な触媒材料の構造－機能相
関解析に応用してきた。 
 

２．研究の目的 
 
本研究課題では、タイコグラフィ－XAFS 法

を高度化することで、多次元 X 線ナノイメージ
ング技術とする。そして、様々な機能性材料の
マルチスケール構造－機能相関解析に応用す
ることで、次世代の放射光顕微分光の共通基盤
技術として確立することが目的である。 
 
３．研究の方法 
 本研究課題では、X 線光学的アプローチ、
情報科学的アプローチにより、目的の空間分
解能を達成するために必要なタイコグラフ

ィ－XAFS 法の計測時間を大幅に短縮する。
そして、タイコグラフィ－XAFS 法に計算機
断層撮影(CT)法を組み合わせることで、タイ
コグラフィ－XAFS 法を三次元空間に拡張し
た多次元X線タイコグラフィ法として確立す
る。そして、大型放射光施設 SPring-8 の放
射光を活用して、触媒材料、高分子材料、蓄
電池正極材料など様々な機能性材料の構造-
機能相関解析に関する共同研究を推進する。 
 研究項目は以下の 3 つに大別される 
① X 線タイコグラフィ計測技術の高度化 
② タイコグラフィ位相回復計算法の高度化 
③ 多次元 X 線タイコグラフィ法による実用機

能性材料のナノ構造・化学状態イメージング 
 
４．これまでの成果 
 
研究項目ごとに以下に述べる。 
① X 線タイコグラフィ計測技術の高度化 
複数の開口を持つスリットを用いて互い

に干渉しないX線マルチビームを形成するこ
とで、放射光の利用効率が開口の数に比例し
て向上し、観察視野が拡大される「マルチビ
ーム X 線タイコグラフィ」を実証した。これ
により、放射光 X 線の利用効率が 3 倍程度向
上し、測定時間が半分程度に短縮された。ま
た、光学素子として位相モジュレーターを用
いることで位相回復計算の収束性を向上さ
せ、ビームの数を 10 以上に増やすことが可
能であることが分かった 2)。 

X 線 集 光 素 子 と し て Advanced 
Kirkpatrick-Baez(KB)集光鏡を備えたＸ線タ
イコグラフィ用照明光学系を開発した。
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Advanced KB 集光鏡はコマ収差がなく、従来
の KB 集光鏡と比較し、集光点の位置安定性
が向上する。7 時間での集光点の位置ドリフト
が垂直方向65.1nm、水平方向43.3nmであり、
タイコグラフィ測定のおけるドリフト修正の
頻度を半分程度に減らすことで、KB 集光鏡使
用時と比較して測定時間を半分程度に短縮さ
せることが可能になった。また、集光ビーム
の波面が長時間安定していることから、タイ
コグラフィ-XAFS 測定を EXAFS 領域まで拡
張することが可能となった。MnO 粒子のタイ
コグラフィ -XAFS 測定を行い、微小領域
(48nm×48nm)からの EXAFS 振動を取得し、
Mn 元素周囲の第一、第二近接の原子位置を決
定することができた 1)。 
 
② タイコグラフィ位相回復計算法の高度化 

マルチビーム照射で計測される多重回折
強度パターンから試料像を再構成する際、単
一ビームを用いた場合と比べて位相回復計
算の収束性が悪くなるため、新たな拘束条件
が必要であった。そこで、全変動正則化(試料
構造が滑らかであることを先験情報として
解析に利用すること)を位相回復計算に組み
込むことを提案した。この位相回復アルゴリ
ズムを用いることで、像再構成計算の収束性
が向上することを計算機シミュレーション
により確認した 2)。 

タイコグラフィ-XAFS法にCTを組み合わ
せる際、被写体深度を拡張することが課題と
なっていた。課題解決のために、マルチスラ
イス位相回復計算と CT 再構成を組み合わせ
た新しい三次元再構成アルゴリズムを考案
し、多層配線基板の像再構成で、その有効性
を実証した 4)。 
 
③多次元 X 線タイコグラフィ法による実用機
能性材料のナノ構造・化学状態イメージング 
試料として、セリウム-ジルコニウム酸化物

固溶体（Ce2Zr2Ox：以下 CZ-X と略）に触媒
活性種となる白金ナノ粒子を担持させた触媒
粒子（Pt/Ce2Zr2Ox：以下 Pt/CZ-X と略）を用
いた。セリウム元素の L3吸収端を含む複数の
エネルギーでタイコグラフィ測定を行い、セ
リウムの価数分布像を 13nm のピクセル分解
能で取得した 5)。さらに、酸化を途中で止めた
試料について、タイコグラフィ-XAFS-CT 測
定を行い、合計 11 万枚を超える回折強度パタ
ーンを収集した。これら全てに対して、独自
に開発した位相回復計算と CT 再構成計算を
実行することで、3 次元試料像を取得した。そ
して、3 次元振幅像のエネルギー依存性から、
ナノスケールの 3 次元空間分解 XAFS スペク
トルを抽出し、それを解析することで、3 次元
セリウム価数分布（酸素吸蔵状態）像を取得
した。粒子表面から内部に向かうにつれて、
セリウム価数が 4価から 3価に変化する（Ce4+

→Ce3+）ことが分かり、粒子表面から酸素吸

蔵反応が進行している様子が可視化された。
さらに、この 3 次元可視化されたセリウム価
数分布のビッグデータから反応の鍵となる因
子を抽出するために、教師なし学習によるデ
ータマイニングの解析を行ったところ、セリ
ウムの酸化反応は統計的に四つの相関グルー
プに分けられた。そして、各グループに属す
るドメインを3次元空間に再描写したところ、
粒子の表面から内部へ伝播・進行していく様
子が捉えられた 3)。 
 
５．今後の計画 
 
次年度以降、位相モジュレーター、高温化

その場X線タイコグラフィ測定システム等を
開発し、ナノスケールで構造・化学状態の変
化する様子を可視化できるようにする。そし
て、多次元 X 線タイコグラフィによる実用機
能性材料(触媒材料、電池材料、高分子材料)
の観察に関する共同研究を推進し、次世代放
射光利用に向けた多次元X線タイコグラフィ
のプラットフォームを構築する。 
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