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研究成果の概要（和文）：ナノビーム形成システムの開発とマルチモーダル分析システムの高度化を行った。加速器シ
ステムとレンズ系の最適化により、0.6×0.8 μｍ2の分解能で150pAを達成し、サブミクロンの分解能での分析が可能
となった。
開発したシステムをPM2.5大気浮遊塵微粒子の個別粒子分析に応用した。カスケードインパクターを用いて福岡におい
てサンプリングを行い分析を行った。個別粒子分析により、今回捕集した粒子の多くは、粘土、セメント製造、石炭燃
焼、鉄鋼業が発生源のものと考えられ、発生原因をたどる上で非常に有効であることが分かった。

研究成果の概要（英文）：In this study, the nanobeam formation system and multi-modal analysis system were 
developed. A beam current of 150 pA was achieved with an spatial resolution of 0.6*0.8um2 by optimizing an
 accelerator system and the lens system.
We applied the system to the analysis of PM2.5 atmospheric fine particles. Fine PM2.5 particles were analy
sed by PIXE, using the energy loss distribution of the samples measured by Off-Axis STIM. PM 2.5 particles
 are collected at Fukuoka city using cascade impactor. Clay, cement manufacture, coal combustion, the stee
l industry were regarded as the source of these particles. This system will be useful for evaluating the s
ource of origin of these particles.
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１．研究開始当初の背景 
環境中の元素濃度は、人類の健康に非常に

大きな影響を及ぼしている。環境中からの生

体への元素の移行は食物連鎖を含め種々の

形態があるが、大気浮遊粒子状物質(SPM)へ

は人類が常に暴露されているため、生体へ大

きなインパクトを与えている。そのため、

SPM 中の元素と化学組成を調べることは、

生体へのインパクトを調べる上だけでなく、

成因や発生源の特定や、変成のメカニズムの

解明のうえで非常に重要である。 

SPM は、自然起因のものと人為起因のも

のがあり、自然起因の SPM は～10m 近辺

に分布（粗大粒子）し、人為起源のものは

0.5m 近辺に分布している（微小粒子）。こ

の微小粒子は人為起源であるため、有害元素

を含むだけでなく、人間の器官を通過しやす

いため、人体への影響が多大である。そのため、

生体に対するインパクトを調べる上では、微小粒

子の元素分布、化学状態を調べる事が重要とな

り、個別の分析を行う必要がある。これまで

SPMの分析としては、フィルター上に SPM

を収集し、PIXE(Particle Induced X-ray 

Emission)法等により元素分析を行う環境の

モニタリングに関する研究がなされてきた

が、これらの研究では、種々の起源を持つ

SPM が混じった平均的、バルクな状態での

元素分析が主であり、人体への影響を調べる

上では重要な、粒子内での元素の分布、化学

状態、可溶性、不溶性に関する情報について

の情報はなく、バルク分析には限界があった。

そこで、本研究では、SPM をバルクな状態

ではなく粒子毎に、水素から重元素の全元素

を、ナノの分解能で 3次元的に分析できれば、

粒子毎の元素濃度と化学状態を同時に知る

ことが可能となり、SPM の生体への影響の

推定のみならず、SPM の成因や発生源の特

定、変性のメカニズムの解明が可能であるこ

とに着目し、ナノの分解能で 3次元全元素分

析システムの開発に取り組むことにした。 
 

２．研究の目的 
本研究では、SPM に代表される環境微粒子

を、バルクな状態ではなく個別粒子毎に測定

し、水素から重元素の全元素の分析を、ナノ

の分解能で 3次元的に行うことにより、粒子

毎の元素濃度と化学状態を同時に測定し、環

境微粒子の生体への影響の推定のみならず、

それらの成因や発生源の特定、変性のメカニ

ズムの解明を可能にすることをめざし、ナノ

ビームシステムの開発とマルチモーダル 3次

元分析システムの開発を行い、実際の環境微

粒子の代表である PM2.5 粒子の分析に応用

し、有効性の検証を行うことを目的とする。 
３．研究の方法 
本研究では、粒子状環境試料についてナノ

の分解能で 3次元的な元素分布を測定し、粒

子毎の元素分布だけでなく化学組成をも明

らかにすることのできるシステムの構築を

図り、現在問題となっている東アジアから飛

来する粒子の分析に応用することを目的と

する。本研究では、ナノの分解能での全元素

分析だけでなく、粒子中の元素分析を行うこ

とにより粒子に含まれる元素についての化

学状態を調べる事を最終目標としている。そ

のためには、ナノの空間分布を持つ 3次元元

素マッピングシステムの構築を図る。そこで、

現有のマイクロビーム分析システムの縮小

率の向上と、加速器の高性能化を図ることに

より、数 10nmまでビームを集束させるナノ

ビームシステムの構築を図る。そしてナノ領

域での全元素を高感度に分析し、ナノの空間

分解能での全元素分析が可能なナノプロー

ブを開発する。最終的にナノの空間分解能で、

3 次元領域での全元素分析が可能なナノプロ

ーブを開発する。そして、開発したシステム

を用いて SPM試料分析に応用する。 

４．研究成果 

(1)ナノビーム分析システムの構築 

2002 年に四重極レンズを二連にした Doublet 

system（Single-stage system）においてサブミ

クロンビームを達成していたが、分析感度の



点から分析は 1μｍ2程度での分析しか行われ

ていなかった。そこで本研究では、新たに四

重極レンズを１台追加し、Triplet-systemとす

ることにより縮小率を向上させることにし

た。これにより、同じビームラインの長さで

縮小率を上げることができる。つまり同じ物

点の大きさでビーム径の縮小または同じビ

ーム径で大電流化を図ることが可能となる。

そこでビーム輸送シミュレーションソフト

WinTRAX により、システムの設計を行い、

図 1に示すシステムを構築した。四重極レン

ズは精密可動式の台に配置することにより、

縮小率は Doublet時の X:40.8，Y:9.8から最低

で X:65.7，Y:25.4、最大で X:228、Y:74.6まで

向上させることができる設計とした。これは

可動式の架台に乗せているため、Q1 を移動

させることにより可能となる。一方で拡大率

を上げることにより、色収差と球面収差の影

響が大きくなってしまうため、加速器の電圧

安定度を⊿E/Eで 1.0×10-5、発散角を 0.07mrad

以下に抑える必要がある。 

 

図 1 可動式レンズシステム 

そこで、加速器の発振バランスの調整とフィ

ードバックシステムの最適化を図り、電圧安

定度の向上を図った。 

本システムのビーム径を、メッシュをスキャ

ンし、X線収量を測定することにより評価し

た。結果を図 2に示す。(a) と(c)は発散角(DS)

を固定して物点サイズ(MS)を変化させなが

ら測定したビーム径、 (b)と (d)は物点サイズ

を固定して発散角を変化させながら測定し

たビーム径である。最小ビーム径は

0.6×0.8μnm2/150 pA，また 1μm径ビームでの

最大ビーム量は約 250pAとなったが、設計値

よりもビーム径が大きくまた、発散角を 0.07 

mrad 以下に設定するとビーム径はある値か

ら横ばいになってしまっていることがわか

る。 

 

図 2. ビーム径測定結果 

図 3にCuの 400メッシュを用いて測定した 2

次電子像を示す。発散角 0.033 mrad よりも

0.017 mradの画像の方がメッシュの構造が明

瞭にはっきりと見えている。これはすなわち

ビーム径がより小さくなっていることを意

味しており、X線を利用したビーム径測定値

よりもビーム径が絞れていることを示して

いる。これはビーム径の測定に用いた Ni メ

ッシュのエッジが垂直になっていない事に

よる影響と考えられ、平均粒径 0.7mの微小

粒子の分析を行い、ビーム径を評価した。 

 
図 3 発散角の変化による Cu400meshの二次

電子画像 

微小粒子 (アルミナ :Al2O3)は平均粒径が

0.7m であり、本システムの検証に最適であ



る。微小粒子を Cu400メッシュに付着させ分

析を行った。図 4 に試料の観察結果を示す。

粒径 1m 程度の粒の構造が明瞭に確認され

ており、ビーム径測定結果よりもビーム径が

絞れていることが分かる。 

 

図 4 X線収量画像(左)と Alマッピング(右) 

(2)環境試料分析への応用 

開発したナノビーム形成システムと、PIXE, 

RBS, Off-Axis STIMによる全元素分析システ

ムと組み合わせ、PM2.5環境試料分析に応用

した。PM2.5粒子のサンプリングは、2013年

11月 1日 9:44~10:46のおよそ 1時間行った。

PM2.5の捕集は、福岡女子大学キャンパス内

のB棟 4Fで、東京ダイレック株式会社のMCI

サンプラーを用いて行った。フィルターには

厚さ 4μm程度のプロレン膜を用いた。 

PIXE 分析法は多元素を同時に高感度で分析

することが可能であることが特徴であるた

め、Na以上の元素を同時に分析することが可

能であるシステムを構築する必要がある。本

研究では、低エネルギー用と高エネルギー用

の 2台の X線検出器を使用した。低エネルギ

ー用の検出器は、分解能が高く、薄い Be 窓

(7.5µm)を持つ Si(Li)検出器（分解能：129eV、

有感領域 10mm２）であり、高エネルギー用の

検出器は、大面積の Si(Li)検出器（分解能：

149eV、有感領域 60mm２）である。PIXE の

解析は GeoPIXEⅡを用いて行った。PIXE 法

で測定できない C,N,O 等の軽元素の分析は、

RBS法により行った。散乱角は、軽元素に対

する散乱断面積データが最も豊富な 170度と

した。試料の形状の分析は、Off-Axis STIM法

により行った。これは、ビームにより前方に

散乱された陽子を荷電粒子検出器で検出す

るものである。散乱角は 28度とした。 

 PIXE 分析から、得られた元素ごとのマッ

プを作成した。また、STIM 分析からエネル

ギー損失分布を求めた。これらの元素マップ

とエネルギー損失マップの例を図 5 に示す。

これらの元素分布からは、S、Si、Fe、Zn 等

が粒状に観察できる。 

 
図 5  PM2.5試料の照射位置 1における元素

マップ(2013年 11月 1日捕集試料) 

 Off-Axis STIM 分析から得られた試料によ

るエネルギー損失分布から個別に粒子を選

び出し粒子ごとのスペクトルを導出した。図

6 に選び出した粒子の PIXE,RBS スペクトル

の例を示す。 

 

図 6 個別粒子分析 

 図 5と図 6を比べると、図 6のエネルギー

損失マップでは粒子とは確認できないが、図

5 には明らかに粒子と認識できる物があるこ

とが分かる。そこで、図 5からも粒子と思わ

れる領域を切り出し、元素分布を調べた。こ

うして粒子毎に分析した結果を見てみると、

大きく分けて 5グループに分類できることが

分かった。図 8にグループを分けて、グルー

プ内での元素の割合を示す。 

 



 
図 7 選出した粒子の元素の割合 

図 7を見てみるとグループごとに元素の割合

が大きく異なっていた。個別粒子分析を行う

ことで、発生源や変性のメカニズムの情報を

直接的に引き出すことが可能であると考え

られる。選出した粒子を 5つのグループに分

けたが、それぞれ多く含む元素は、グループ

1:Ca,S(セメント製造、石炭燃焼)、グループ

2:K,S,Ca,Si(廃棄物焼却、石炭燃焼、セメント

製造、土壌粒子)、グループ 3:S,Na(石炭燃焼、

海塩粒子)、グループ 4:Si,Al,Fe(粘土)、グルー

プ 5:Fe,Cr(鉄鋼業)であった。粘土と考えられ

るグループ 4 の粒子はほとんどの粒子が

STIM 分析から選出可能であった。以上のこ

とから、PM2.5の個別粒子の分析を行う場合、

Off-Axis STIM 分析から得られたエネルギー

損失の分布は粒子の厚い薄いを検証するの

に適しており、粒子の厚みが薄いものは PIXE

分析から得られた元素マップを併用するこ

とで、より多くの粒子の分析を行うことが可

能と考えられる。 
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