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研究成果の概要（和文）：固体惑星の主要鉱物に含まれる水素は、極微量であるにも関わらず惑星全体において
は莫大な体積を占めるため、地球外物質や高圧実験試料の分析において地球の吸着水の影響などによる僅かな分
析値の違いが、総量の推定に大きく影響を及ぼす。
本研究では、固体表面の水素濃度分布を、超高感度高空間分解能でイメージング可能な同位体顕微鏡を高ダイナ
ミックレンジ化する手法を開発し、多量の水素と極微量な水素を同時に定量可能なシステムを構築した。本シス
テムにより、8桁のダイナミックレンジでサブミクロンスケールの同位体イメージを定量的に取得可能となっ
た。

研究成果の概要（英文）：Hydrogen contained in major minerals of rocky planets occupy a huge volume 
in the entire planet in spite of its extremely small amount. Therefore, a slight difference in 
analytical values due to the effect of adsorbed water on the earth has a great influence in the 
analysis of extraterrestrial materials and high-pressure experimental samples.
We developed a high dynamic range (HDR) ion imaging system by devising a readout method to maximize 
the advantages of direct isotope imaging.
The newly developed HDR ion imaging system has demonstrated the ability to continuously acquire ion 
intensity distributions over six orders of magnitude within the same field of view. This system 
realizes precise imaging dating using radionuclides and hydrogen isotope ratio imaging of anhydrous 
and hydrous mineral mixtures.

研究分野： Cosmochemistry
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
固体表面の水素をイメージングする新たな手法を開発しました。この手法では、検出器の読み出し方法を工夫す
ることで、８桁のダイナミックレンジを実現しています。これにより、ほとんど水を含まない無水鉱物が大部分
を占める固体惑星の水の総量の推定だけでなく、同位元素の含有量が1000万倍異なるようなミクロンスケールの
物質が混在していても、正確にその含有量を分析することが可能となります。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
水は、固体惑星において様々な重要な役割を担っている。惑星

内部の水の量の推定は、現在の惑星システムとその成り立ちを理
解するための第一級の情報であるが、その精度は低い。なぜなら、
惑星を構成する主要鉱物に入る水素の量は非常に少ないにも関わ
らず、莫大な体積を占めるために、微小な分析値の違いが惑星全
体の総量に大きく影響を及ぼすからである。地球に落下する隕石
は、水が豊富な地球の影響を受け、宇宙探査機の持ち帰る地球外
物質は、量が限られるために、バルク分析では地球の吸着水の影
響は不可避である。イメージング分析であっても、大小の割れ目
から検出される高濃度の地球の吸着水のために正しい分析値を得
るのは難しい（図１）。高圧実験試料では、水がよく分配されるガ
ラスなどの含水相と目的の鉱物相が隣接することが多く、高温高
圧になればなるほど結晶サイズが小さくなるために水の定量を行
うのは非常に困難であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、固体表面の水素濃度分布を、超高感度高空間分解

能でイメージング可能な同位体顕微鏡を高ダイナミックレンジ化
する手法を開発し、多量の水素と極微量な水素を同時に定量可能
なシステムの構築を目的とする。 
 
３．研究の方法 
水素イメージングを行うために、投影型二次イオン質量分析計 SIMS と独自開発した二次元イ

オン検出器 SCAPS で構成される同位体顕微鏡を用いている。SCAPS（図２）は、イオンを検出可
能な独立した画素を 600ｘ600 個有し、SIMS により質量分離された水素イメージを撮像する。
SCAPS の画素は、それぞれが積分型の検出器であり、良好な線形性を保って１画素あたり最大５
万個のイオン信号を蓄積する事ができるため、１ppm の水素と 50000ppm の水素を含む物質を同
時に撮影することが原理的には可能である。 
問題は、イオン信号が飽和した画素を再び使用可能な状態にするのに必要なリセット動作で

ある。蓄積した信号が多いほどリセット動作に長い時間を要し、最大で数分かかる。つまり、上
記の場合に１ppm の水素を含む物質からも統計的に有意な情報を得るには、数十～数百回のリセ
ット動作を行わねばならない。水素はその同位体比の存在度のレンジが４桁にも及ぶため、極微
量の水を定量するのが難しいだけでなく、そこから同位体比を精密に求めるために十分な量の
信号を得ることは非常に困難であった。 
これらの困難を解決するために、高い信号強度が入射する画素だけを選択的にリセットして

低い信号強度の画素はそのまま蓄積し続ける「選択的画素リセット動作」を導入し、実質上、ほ
ぼ無限のダイナミックレンジを持つイオンイメージングシステムを開発する（図２）。これによ
り、ppm レベルからパーセントまでの水素の濃度分布を同時にサブミクロンオーダーでイメージ
ングすることが可能となる。 

 
４．研究成果 
（１）選択的画素リセット動作システムの開発 
選択的画素リセット動作を行うシステムを開発した。図３に SCAPS 検出器の等価回路図を示

す。600x600 個の画素が X,Y に配列されており、各画素に入射したイオンの信号は画素キャパシ
タに蓄積される。画素キャパシタは、読み出し回路とリセット回路に接続されており、Vertical 

  

図 2 SCAPS 検出器の外観(左)と選択的画素リセット動作の模式図(右) 

 
図１ アポロ月試料(上)の
水素イメージ(下)。アパタ
イト(Ap)の約 0.1wt%の水
に加え、割れ目(Crack)から
地球の吸着水の強い水素の
信号が検出される。 



Scanner を用いて出力する画素のある行（Y）を選択し、Horizontal Scanner を用いてその行に
ある特定の画素（X）を特定する。このとき、画素をリセットするためのパルス PLRS と PRS がど
ちらも High であればその画素の画素キャパシタはリセット回路を通してリセット電圧へと直結
され、蓄積した信号はリセットされる。リセットパルスが Low であればリセットされずに読み出
し回路を通して信号が読み出される。リセットパルスと読み出しパルスのタイミングをずらす
ことで、数マイクロ秒程度のごく短い時間だけ信号を蓄積した後にリセットをかけることも可
能とした。これらの駆動パルス信号を FPGA を用いて画素ごとに制御することで、強い信号が入
射している画素はリセット動作を行って画素キャパシタに蓄積した信号を払い出し、信号強度
が弱い画素は信号を蓄積し続ける選択的画素リセット動作を実現している。図３に開発した
FPGA プログラムの制御インターフェースソフトウェアの外観を示す。全ての機能は National 
Instruments 社の PXI システム上の LabVIEW プログラムで動作する。 

（２）高ダイナミックレンジ同位体イメージの取得 
本研究で開発したシステムを、北海道大学の同位体顕微鏡を用いて評価した。高ダイナミック

レンジ化したシステムを評価するために、試料として NWA5966 隕石中の難揮発性包有物を用い
た。本包有物は、Mg を主要元素として含むスピネル(MgAl2O4)、ほぼ含まないアノーサイト
(CaAl2Si2O8)、固溶体成分として含むメリライト(Ca2MgSi2O7-Ca2Al(Si,Al)2O7)で構成される。 
図４に高ダイナミックレンジ同位体イメージの取得手順を示す。まず、リファレンスとなる同

位体イメージを取得する（図 4a）。イメージの視野は約 70 ミクロン、取得時間は 5 秒である。
次に、取得したリファレンスイメージの信号強度から、リセットする画素を決定する。図 4a の
信号強度のライングラフを図 4b に示す。1フレームあたりに画素に入射する Mg イオンの数がほ
ぼ０のアノーサイトから、数千個のスピネルまでが同一視野に含まれていることが分かる。ここ
では、信号強度の高いスピネルとメリライトをイメージ中に含む画素について、毎フレーム信号
を読み出した直後にリセットし、信号強度の低いアノーサイトはリセットせずに 1000 枚のフレ
ームを取得した。つまり、信号強度の強い画素の信号蓄積時間は 5 秒であり、アノーサイトは
5000秒となる。図4cにフレーム毎にリセットした画素(DRO)としない画素(NDRO)の出力を示す。
リセットしない画素の出力は、横軸のフレーム数が増加するにしたがって画素に蓄積される信
号も増加してくが、リセットした画素は読み出すごとに画素キャパシタがリセット電圧になる
ために出力が一定となっている。図 4d に、リセットしない画素は 1000 フレームまでに蓄積され
た総蓄積信号、リセットした画素については出力信号の平均値にフレーム数 1000 を掛け算した
ものを合成した高ダイナミックレンジ同位体イメージを示す。図 4a では暗く見えるほぼ Mg を
含まないアノーサイト中の Mg 分布を認識することができ、そのカラースケールは 8桁に及ぶ。 
本研究では、8桁のダイナミックレンジでサブミクロンスケールの同位体イメージを定量的に

取得可能なシステムの開発に成功し、得られた成果を国際学会 ALC にて発表した。 

   
図 3 SCAPS の等価回路図(左)と選択的画素リセット動作を行う FPGA インターフェース(右) 

 
図４ 高ダイナミックレンジ同位体イメージの取得手順。(a)リファレンス、(b)閾値によるリセッ
ト画素の決定、(c)フレーム毎の画素出力、(d) 合成した高ダイナミックレンジ同位体イメージ。 
カラースケールは 8 桁。 
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