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研究成果の概要（和文）：太陽系形成史の解明においてその原材料となったプレソーラー粒子の超高感度分析は大変重
要な情報をもたらすことが期待されている．しかし，その分析は非常に困難であり，最先端の機器を用いた分析手法の
開発が急務であった．
本研究では，LIMASという最先端の分析機器を用いた分析手法をプレソーラー粒子に応用するための要素技術を開発す
ることに成功した．その成果は産学連携をベースとした材料分析や小惑星探査機はやぶさが持ち帰ったサンプルの分析
にも応用された．本研究成果をベースとし，今後先太陽系史の解明に向けた様々な最先端の分析が進められていくこと
が期待できる．

研究成果の概要（英文）：Ultra-high sensitivity analysis of presolar grains that predate the formation of 
our solar system is expected to provide important information in tracing a history of the solar system. 
However, because the analysis of presolar grains was very difficult, the development of analysis method 
using the most advanced equipment was needed.
In this study, I succeeded in development of elemental technologies for applying the analysis of presolar 
grains by the most advanced equipment “LIMAS”. These results were applied to analyze space samples and 
semiconductors. Based on these results, it is expected that the development of analysis method for 
tracing a history of the solar system will advance in future.

研究分野：宇宙化学
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１．研究開始当初の背景 
 プレソーラー粒子とは，太陽系の原材料物
質と考えられている．これまでプレソーラー
粒子の同位体組成や化学組成，サイズの同定
により太陽系形成過程（e.g. Nagashima et 
al., 2004, Nature）や銀河系進化過程（e.g. 
Nittler et al., 1997）に化学的・物理学的制
約を与え，多くの新知見が与えられてきた．
プレソーラー粒子は鉱物組成など他の物質
と一見変わりがない為，主に二次イオン質量
分析計（SIMS）を用いて同位体異常を検出
することにより発見される．各粒子の詳細な
分析も行われつつあるが，そのサイズの平均
値は約 300〜1000 nmと非常に小さい為，分
析には困難を伴う．プレソーラー粒子の分析
は高精度・高空間分解能の同位体分析が要求
される為，新たな分析手法の開発が大きなブ
レークスルーにつながると期待されていた．
そこで，申請者らが開発した最先端の分析機
器である“LIMAS”(Laser Ionization Mass 
Nanoscope, 図１, Ebata et al., 2011, SIA)を
用いた新たな分析手法の開発が急務となっ
ていた． 
 
２．研究の目的 
 プレソーラー粒子の詳細な分析には
LIMAS を用いた超高感度高空間分解能を持
つ最先端の分析プログラムの開発が必須で
ある．そのために本研究では以下に挙げる，
①〜④のゴールを設定した． 
① イメージングプログラムの開発および
その評価を行い実用化する 

② 妨害イオンの除去を可能とする質量分
解能を達成するための分析条件の最適
化を行う 

③ パラメータの最適化および精密分析用
プログラムの開発を行う 

④ 宇宙試料の分析を行う 
 
３．研究の方法 
① イメージングプログラムの開発および
その評価を行い実用化する 

 LIMAS で用いられる走査型イメージング
は以下の手順で行われる． 

(1)．試料表面の測定点を x方向にm点, y
平面上に n 点設定し，Ga 一次イオンビー
ムを走査しm×n個のスペクトルを取得す
る． 
(2)．試料表面上の各点で取得したスペクト
ルは, それぞれ独立に保存し, 得られた大
量のスペクトルからあるm/zについての強
度分布を再構成する． 
 この手順を LIMAS の Ga-FIB，オシロス
コープ，カウンタで同期が取れるようにプロ
グラミングソフト LabVIEWで作成する．評
価にはパターンが刻まれた Si基板を用いて，
その模様が正確に表示されるか，空間分解能
はビーム径に適したものになっているか評
価する． 
 

② 妨害イオンの除去を可能とする質量分
解能を達成するための分析条件の最適
化を行う 

 U-Pb 年代測定法を用いる際の妨害イオン
としては UO+，ThO+，UO2+，CaTi2O4+など
が挙げられる．発生する妨害イオンで最も考
慮すべきものは 206PbH+である(Ireland et 
al., 1990)．207Pb+と 206PbH+を質量分離する
ために必要な質量分解能は約 32,000である．
本研究ではまず Pb プレートを用いて
LIMAS で実際に分離する為の最適条件（Pb
ピーク位置，電圧値，パルス電源駆動タイミ
ング，周回数等）を探る． 
 
③ パラメータの最適化および精密分析用
プログラムの開発を行う 

 LIMAS は質量分析部，FIB のパラメータ
およびレーザーのパラメータ等合わせて 100
以上のパラメータを用いて調整を行ってい
る．どの電極にかける電圧が Pb マススペク
トルにどのように影響してくるのかを確認
する必要がある．それは単純に強度を得るだ
けでなく，精度とのバランスを取りながら最
適化をしなければならない．その他にもの最
適化をすることにより，プレソーラー粒子の
U-Pb 年代測定用パラメータを作成する．必
要に応じて理論計算と比較を行う．さらに，
分析は良い測定精度と再現性を得る為に繰
り返し行う必要がある．また，同じプレソ
ーラー粒子でも数点分析することが可能で
あるので，ビームの照射位置を変え同様の
ルーチンに入る．測定者が手動で行なって
も問題はないと思われるが，オートで分析
できるプログラムを作成することで効率良
く，アーティファクトの少ない分析が行え
る．分析プログラムは LabVIEWで作成す
る． 
 
④ 宇宙試料の分析を行う 
 ①〜③で開発した新たな分析手法を用い
て宇宙試料の分析を行う． 
 
 

 
図１．LIMAS (Laser Ionization Mass  

Nanoscope)の全体写真 



４．研究成果 
 世界最高級のスペックを持つ（e.g. Ebata 
et al., 2011, SIA），最先端機器である LIMAS
はその特殊性から安定性を欠くケースも少
なくなく，たびたび使用できなくなることも
あったことから研究開発には当初の目標よ
りも時間を要したが，以下の研究開発成果を
得ることができた． 
 
① イメージングプログラムの開発および
その評価を行い実用化する 

 イメージングプログラムの開発において
は PXI システムと LabVIEW プログラミン
グにより，高速スキャンが可能となり，サン
プルへのダメージを最小限にすることが可
能となった．またプログラムにより深さ方向
分析が可能となり，市販の二次イオン質量分
析計と遜色ないプログラムを作成できた．さ
らに，12極子の電極が 8段にも積み重なるイ
オンビーム収差補正装置を巧みに操ること
は困難であったが，電圧値の最適化により
8nm（ビーム条件 Acc:20kV，3pA）の空間
分解能を達成することができた（図２）．こ
の空間分解能はターゲットとなるプレソー
ラー粒子のサイズの 1/10以下であり，超高空
間分解能分析に十分なスペックを達成した． 
 
② 妨害イオンの除去を可能とする質量分
解能を達成するための分析条件の最適
化を行う 

 質量分析計のパラメータを最適化するこ
とにより必要とする超高質量分解能を得る
ことが可能となる．Multi-turn質量分析計は
引き込んだイオンが同一軌道を多重周回さ
せる設計になっているが，質量分解能を向上
するためには周回数により落ちるイオン強
度をいかに保つかがポイントとなる．本研究
では，平均的に 150,000以上の質量分解能
が得られ（図３），イオンゲートの電圧を最
適化することによりそれを達成した．得られ
た質量分解能は 600,000以上であり，その際
のイオン強度は同一軌道を多重周回させて
も落ちないことを確認した．U-Pb 年代分析
を行うに当たり 207Pb+と 206PbH+を質量分離
するために必要な質量分解能は約 32,000 で
あることから，本研究成果によりそれが可能
であることを証明した． 
 
③ パラメータの最適化および精密分析用
プログラムの開発を行う 

 100を超えるパラメータの理解のために，
理論計算を元に多数のパラメータパターン
を作成し，実験を繰り返し行った．その結果，
想定通りのパラメータを得ることができる
ようになった．また精密分析用のプログラム
の開発し，テストサンプルにおける分析に成
功した． 
 
④ 宇宙試料の分析を行う 
 以上，①〜③の研究開発成果を応用し，現

在検証段階であるが，宇宙試料である
Genesis サンプルおよびはやぶさサンプルの
分析に成功した（Yurimoto et al.,2015, 
LPSC）．この結果は，本研究成果が世界トッ
プレベルであることを証明した一例となっ
た．今回の研究期間においては，宇宙試料だ
けでなく様々なサンプルにおいて実験を行
っており，本研究成果が様々な分野において
応用可能であることを期待させる結果をも
たらした．今後も引き続き成果を活かすべく
確実に一つ一つの課題解決を進め，研究を継
続する必要がある． 
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図２．金粒子の二次電子像．加速電圧
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