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１ ． はじめに̶ 物 質 中 の 同 位 体 組 成 分 布 撮 像 の 意 義 ̶  

 同 位 体 は 互 い の 化 学 的 性 質 が 非 常 に 似て いる ため 、 化 学 反

応や 物質 の起 源・ 移 動を 明ら かに する トレ ーサ ーと し て有 効

であ り、 反応 機構 解 明に も用 いら れる 。し たが って 、 同位 体

は、 化学 ・物 理学 は もと より 、宇 宙科 学・ 地球 科学 ・ 環境 科

学等 の自 然を 対象 と する 分野 はも ちろ んの こと 、生 命 科学 ・

医学 ・農 学等 の生 物 を対 象と する 分野 や物 質科 学等 の 工 業 的

分野 にわ たる ひろ い 科学 分野 の研 究に 利用 され てい る 。ま た 、

考古 学・ 歴史 科学 、 犯罪 捜査 等の 人文 科学 、社 会科 学 へも 利

用さ れて いる 。こ の よう に同 位体 は自 然科 学か ら人 文 社会 科

学に わた り有 用な ツ ール であ る． 光学 顕微 鏡や 電子 顕 微鏡 が

物質 の微 細な 構造 や 組成 を観 察で きる よう に， 物質 中 の微 細

な同 位体 の組 成分 布 を観 察で きる 顕微 鏡、 同位 体顕 微 鏡、 が

あれ ば顕 微鏡 の応 用 分野 はも っと 広く なる と考 えら れ る． し

かし ，同 位体 顕微 鏡 は現 在で も一 般的 では ない 。  

 そ の 原 因 と し て 次 の よ う な 理 由 が 考 えら れる 。（ １）ほと ん

どの 元素 は一 つの 同 位体 の存 在度 が卓 越し 、そ れ以 外 の同 位

体存 在度 は極 めて 小 さい 。（ ２）化 学的 性質 が似 てい る ため 天

然に おけ る同 位体 変 動は 小さ く、 天然 の化 学反 応に お いて は

普通 ％オ ーダ ー以 下 であ る。 これ らの 理由 のた め同 位 体顕 微

鏡の 実現 には 、（１ ）高 感 度計 測、（２ ）広 ダイ ナミ ッ クレ ン

ジ計 測、（ ３） 高精 度計 測 を同 時に 満足 する こと を要 求 する 。

現在 のと ころ 、こ れ らの 要求 をミ クロ 領域 で満 足す る 可能 性

を持 つ同 位体 分析 法 は二 次イ オン 質量 分析 法 S I M S を おい て
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見当 たら ない 。近 年 、結 像 型 S I M S を用 いた 同位 体顕 微 鏡が

開発 され 1 )、 そ れを 用い ，初 めて 隕石 中か ら我 々太 陽 系 を 作

った 原料 物質 であ る プレ ソー ラー 粒子 、ス ター ダス ト が発 見

され た 2 , 3 )。本 論 文で は、同位 体顕 微鏡 の原 理と 展望 を 報 告 す

る。  

 

２ ． 同 位 体 顕 微 鏡 の 原 理  

 S I M S と は 、細 く 絞っ たイ オン ビ ーム 、１次 イオ ンビ ー ム、

を固 体試 料表 面に 照 射し 、固 体表 面を スパ ッタ し， そ れに よ

り生 成し た二 次イ オ ンを 質量 分析 する 方法 であ る。 し たが っ

て ， S I M S は 固 体 表 面 の 微 小 領 域 の 同 位 体 分 析 が で き る ． こ

の S I M S を 用 い て同 位体 顕微 鏡を 作る とき 、電 子顕 微 鏡 と 同

じよ うに 、二 つの 方 式が 考え られ る。 走査 型と 結像 型 であ る

（図 １）。  

 走 査 型 と は 細 く 絞 っ た １ 次 イ オ ン ビ ーム によ り試 料 表 面 を

掃引 し、 掃引 に同 期 して ２次 イオ ン信 号を 取得 する 方 式で あ

る。画 像 の 空間 分解 能は １ 次イ オン ビー ム径 と等 しい 。また 、

使用 する 質量 分析 計 は磁 場型 、四 重極 型、 飛行 時間 型 等ど の

タイ プの もの を用 い ても 構わ ない 。一 方、 もし その 質 量分 析

計が 結像 型イ オン 光 学系 を有 して いる なら ば， １次 イ オン の

走査 なく 同位 体画 像 が得 られ る． これ を結 像型 と呼 ぶ ．結 像

型に より 得ら れた 同 位体 画像 の空 間分 解能 はイ オン 光 学系 の

収差 によ り決 定さ れ る。 現在 、結 像型 イオ ン光 学系 は 磁場 型
4 )と飛 行時 間 型 5 )の 質量 分析 計に 対 して 設計 され てい る 。  
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 現 在 、結 像 型 イ オ ン 光 学 系 の 空 間 分 解 能 は 約 0 . 1 µ m に限 界

を持 つの で、 1 0 0 n m 以 下 の細 いイ オン ビー ムを プロ ー ブと す

る走 査型 同位 体顕 微 鏡は サブ ミク ロン 画角 の同 位体 画 像を 得 、

一方 、結 像型 同位 体 顕微 鏡は 空間 分解 能に 制限 があ る もの の

もっ と広 画角 （サ ブ ミリ 領域 ）の 同位 体画 像を 得る 。 分析 精

度の 観点 から は、 大 電流 の１ 次イ オン ビー ムを 使用 で きる 結

像型 の方 が高 精度 同 位体 画像 の取 得が 容易 であ る。 つ まり 、

研究 対象 が精 度を 重 視し なけ れば いけ ない 場合 は結 像 型を 選

択す る 必 要が ある 。 それ では 、結 像型 同位 体顕 微鏡 に つ い て

詳し く見 て行 こう 。  

 

３． 結像 型同 位体 顕 微鏡 の構 成  

 結 像 型 イ オ ン 光 学 系 を 持 つ S I M S の模 式図 を図 ２に 示 す。

S I M S は１ 次イ オン 光 学系 と 2 次 イオ ン光 学系 で構 成 され 、

サン プル 表面 でお 互 いの 光軸 が交 差す る。 １次 イオ ン 光学 系

はイ オン 源で 発生 し た１ 次イ オン を分 析領 域に 投影 す る役 目

を持 つ。 １次 イオ ン でス パッ タさ れた サン プル 表面 か ら２ 次

イオ ンが 発生 する 。 2 次 イオ ンは 電場 勾配 によ り 2 次 イオ ン

光学 系に 引き 込ま れ 、質 量 分析 計の 入口 スリ ット に運 ば れる 。

この 入口 スリ ット が 光学 レン ズの 開口 絞り に相 当す る 。 開 口

絞り を通 過し た２ 次 イオ ンは 静電 プリ ズム と磁 場プ リ ズム を

通過 し、 出口 スリ ッ トの とこ ろで 同位 体別 に軌 道が 左 右に 分

散す る。 結像 型光 学 系を 持っ てい ない 普通 の磁 場型 質 量分 析

計に おい て、 イオ ン ビー ムは 出口 スリ ット のと ころ で 紙面 に
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水平 方向 に焦 点を 結 ぶが ，垂 直方 向に は焦 点を 結ば な い． し

かし ，結 像型 では 軌 道方 向の 垂直 面に 対し ても ，つ ま り， 等

方的 に焦 点を 結ぶ 。 この よう に質 量分 別後 等方 的に 結 んだ 焦

点の 一つ を出 口ス リ ット によ り選 択し 投影 光学 系に 導 入す れ

ば， ある 同位 体に つ いて その 試料 表面 の２ 次イ オン 放 出位 置

関係 を再 現し た拡 大 画像 が空 間平 面上 に結 像す る。  

  

４． 荷電 粒子 ２次 元 検出 器  

 空 間 平 面 上 に 結 像 し た 同 位 体 画 像 を 検出 する ため に は ２ 次

元検 出器 が必 要で あ る。 この 検出 器と して 、マ イク ロ チャ ン

ネ ル プ レ ー ト ( M C P )と 蛍 光 板 を 組 み 合 わ せ た も の が よ く 用 い

られ る（ 図３ ）。ま た 、マ イク ロチ ャン ネル プレ ート と ２次 元

位置 検出 素子 ( R A E や P S D )を組み 合わ せた パル スカ ウ ント シ

ステ ムも 提案 され て いる 。し かし なが ら、 これ らの 従 来シ ス

テム は観 察用 とし て 簡便 なシ ステ ムで あっ たが 、本 格 的な 定

量用 途に 用い るた め には 全く 不十 分で あっ た。  

 高 精 度 分 析 が 必 要 不 可 欠 な 結 像 型 同 位体 顕微 鏡に 適 当 な 新

しい 検出 器が 、最 近 、開 発さ れた 。こ れは 、積 層タ イ プの 能

動 型 C M O S 撮 像 素 子 ( S t a c k e d  C M O S  A c t i v e  P i x e l  S e n s o r ,  

S C A P S )と呼 ばれ る 6 , 7 , 8 )。 S C A P S は 、光 に対 する C C D 撮 像素

子の よう な、 しか し 、光 では なく 荷電 粒子 に感 度を 持 つ半 導

体撮 像素 子で ある 。最新 の S C A P S では 半導 体微 細製 作 技 術 に

より シリ コン 単結 晶 表面 にイ オン や電 子を 検出 でき る ミク ロ

のセ ンタ ー（ ピク セ ル） を縦 横 6 0 0 x 6 0 0 個並べ て いる 。 1 ピ
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クセ ルの 大き さは 2 0 µ m 角で ある 。図 ４に その 外観 と ピ ク セ

ル配 列， ピク セル 断 面， ピク セル あた りの 等価 回路 を 示す 。

S C A P S の ピ ク セル 表面 は A l 電極 （ピ クセ ル電 極） に 覆わ れ

てお り、 積層 構造 に より シリ コン 基板 中の リセ ット ト ラン ジ

スタ M R S の n +ソ ー スと 読み だ しト ラン ジス タ M R D のゲ ート 電

極に 接合 して いる 。  

 ピ ク セ ル 電 極 に イ オ ン の よ う な 荷 電 粒子 が衝 突す る と 表 面

か ら 2 次 電子 や 2 次 イオ ンが 放出 する 。ま た、 衝突 し た 荷 電

粒子 の一 部は 電極 中 に打 ち込 まれ る。 これ らの 現象 に より 発

生し た電 荷が リセ ッ トト ラン ジス タの ソー ス電 位を 変 化さ せ

る。 ここ で、 ソー ス 部は ピク セル 電荷 を蓄 積す るコ ン デ ン サ

C P I X と し て働 く 。次 々に 粒子 が衝 突す ると その 粒子 数 分 だ け

の電 荷蓄 積が ある 。 電荷 蓄積 に伴 う電 位変 化は 読み 出 しト ラ

ンジ スタ のゲ ート 電 極の 電位 変化 と等 しい 。ゲ ート 電 極の 電

位は ゲー ト電 極直 下 の p 型半 導体 部の 抵抗 をコ ント ロ ー ル す

るの で、ソ ース とド レイ ン 間の 電流 を調 整す る 。し たが って 、

入射 した 荷電 粒子 の 数は この 電流 変化 をモ ニタ ーす る こと に

より 知る こと がで き る。 この とき 、ピ クセ ルに 蓄積 さ れた 電

荷は モニ ター の際 に 変化 しな い 。した がっ て 、 S C A P S は一つ

の信 号を 何回 でも モ ニタ ーで きる 特徴 をも つ。 これ を 非 破 壊

読み 出し ( N D R O )と 呼 ぶ。この 非破 壊読 み出 しを 利用 し た 相 関

二 重 サ ン プ リ ン グ 法 ( N D R O - C D S )は ピ ク セ ル 信 号 の 読 み 出 し

雑音 低減 に非 常に 有 効で ある 。  

 S C A P S の 二次 イ オン に対 する 感 度特 性を 図５ に示 す。ピク
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セル 信号 が傾 き１ の 直線 上に プロ ット され てい るこ と から 、

入射 イオ ン数 と信 号 は線 形関 係に ある こと がわ かる 。 その ダ

イナ ミッ クレ ンジ は 8 4  d B で 約 5 0 , 0 0 0 個のイ オン が 入射 すれ

ば飽 和す る。 ノイ ズ 信号 は傾き 0 . 5 の直線 上に プロ ット さ れ

てお り、 入射 イオ ン 数１ のと ころ でピ クセ ル信 号の 直 線と 交

差す る。 これ は、 入 射イ オン のシ ョッ トノ イズ がノ イ ズ源 に

なっ てい るこ とに 対 応し 、理 想的 な読 み出 しが でき て いる こ

とを 保証 する 。ノ イ ズ信 号の 直線 が入 射イ オン 数２ 以 下の と

ころ で水 平に なっ て いる のは 、現 シス テム の読 み出 し ノイ ズ

が ２ イ オ ン 相 当 あ る か ら で あ る 。 こ の 荷 電 粒 子 撮 像 素 子

S C A P S は結像 型 S I M S に取り 付け られ 同位 体顕 微鏡 の 目と し

て使 われ てい る。  

 

５． 結像 型同 位体 顕 微鏡 の性 能  

 シ リ コ ン 半 導 体 素 子 表 面 の 配 線 パ タ ーン を北 海道 大 学 設 置

の結 像型 同位 体顕 微 鏡（ C a m e c a  i m s - 1 2 7 0 + S C A P S シス テム ）

で取 得し た例 を図 ６ に示 す 。１ 次 イオ ンと し て 2 0  k e V の C s +

ビー ムを 用い 、試料 表面 か ら発 生 した ２次 イオ ン を 1 0  k e V に

加 速 し て 質 量 分 析 計 に と り こ み 、 1 6 O -に 対 す る 同 位 体 画 像 を

選 別 し S C A P S 検 出 器 上 に 結 像 し た 。 1 6 O -の 分 布 は 素 子 上 の

S i O 2 層 に対 応す る。 視 野 1 5 0  µ m 角の 同位 体画 像上 で 0 . 3 µ m

の配 線ギ ャッ プが 分 離さ れて いる 。こ の分 解能 は 2 次 イオ ン

光学 系の 収差 計算 か ら予 測さ れる 理論 値に 等し い。  

 図 ７ は コ ン ド ラ イ ト 隕 石 マ ト リ ッ ク ス部 の酸 素同 位 体 組 成
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の分 布 を 観察 し た もの で あ る ９ ）。 コ ン ド ラ イ ト は 数 十 ミ ク ロ

ン ～ 数 m m の 構 成物 とそ の間 を埋 める 粒 径 5  µ m 以下 の微 粒

子が 集合 した 部分 を もつ 。微 粒子 の部 分を マト リッ ク スと 呼

ぶ。 マ ト リッ クス を 構成 する 微粒 子は ，惑 星が でき る 前 の 太

陽系 誕生 期に おい て 原始 太陽 の周 りを 円盤 状に 取り 巻 いて 回

転し てい た水 素ガ ス 中に 浮か んで いた と考 えら れて い る。 私

たち の地 球を 含む 惑 星や 彗星 など の現 在太 陽の 周り を 公転 す

る天 体は これ ら微 粒 子が 集合 した 結果 であ る． 走査 電 子顕 微

鏡に よる 反射 電子 像 をみ ると 灰色 のサ ブミ クロ ンの 微 粒子 の

中に 黒い ある いは 白 い粒 子（矢 印部 ）が 散在 す るの が見 える ．

同じ 領域 の同 位 体 顕 微鏡 によ る S i / O 元素 比 像に よる と，これ

らの ミク ロン 粒子 の 多く はサ ブミ クロ ン粒 子と 異な る 化学 組

成を 持ち ，お 互い に も異 なる 組成 を持 つこ とが わか る ．で は

その 酸素 同位 体比 は どう だろ うか ？ミ クロ ン粒 子の 一 部は サ

ブミ クロ ン粒 子と 同 じ酸 素同 位体 比を 示す が大 部分 は 1 8 O 同

位体 が少 ない 傾向 を 持つ こと がわ かる ．ま た， 酸素 同 位体 組

成と 化学 組成 はお 互 いに 必ず しも 対応 しな い ．こ れら 画像 は ，

元素 分布 と同 位体 分 布は 独立 で良 いと いう よく 知ら れ た化 学

原理 を例 示し てい る ．こ のよ うな 同位 体比 の大 小を 示 すイ メ

ージ は他 の顕 微鏡 に は見 られ ない 同位 体顕 微鏡 だけ が も つ 特

徴で ある ．  

 

６． おわ りに  

 現 在 ， 図 ７ の よ う な 隕 石 の 同 位 体 比 画像 によ り， 太 陽 系 の
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起源 と進 化の 研究 が 実証 的に 発展 段階 にあ る． 広大 な 宇宙 の

こと が顕 微鏡 で見 え る微 小領 域に 凝縮 され てい るの で ある ．

筆者 は宇 宙化 学者 で ある ので ，宇 宙化 学の 未解 決問 題 を解 く

こと を第 一目 標に 同 位体 顕微 鏡を 開発 して きた 。し か し， 地

球上 にお いて も， 微 量元 素や 同位 体比 は地 域に よっ て 特徴 的

なも ので ある ．ま た ，温 度に よっ ても 軽元 素の 同位 体 比は 変

化す る． これ らの 変 動の 一部 は， 環境 鉱物 や生 物体 内 に固 定

され る． した がっ て ，魚 の耳 石等 のミ クロ ンレ ベル の 同位 体

比微 小変 動を 観察 す るこ とに より 環境 科学 の新 しい ア プロ ー

チが 開拓 され るか も しれ ない ．ま た， ミク ロン レベ ル の分 解

能は 細胞 など の生 物 組織 を観 察す るス ケー ルで ある ． しか も

生命 科学 では 放射 性 元素 がト レー サー とし て研 究に よ く用 い

られ てき た． 同位 体 顕微 鏡を 用い れば ，安 定同 位体 を 用い て

生物 組織 内の 元素 の 動態 を観 察で きる ．こ こで も， 新 しい 展

開が 期待 され るか も しれ ない ．こ のよ うに ，も し， 本 論文 に

より 顕微 鏡ス ケー ル の同 位体 変動 を二 次元 的に 観察 す るこ と

が現 実の もの とな り つつ ある こと を知 り， この 観察 法 を応 用

でき る新 しい 研究 が 宇宙 化学 分野 以外 の研 究者 から た くさ ん

提案 され てく るな ら ば， これ 以上 うれ しい こと はな い ．  
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図の 説明  

図 １  走 査 型 同 位 体 顕 微 鏡 ( a )と 結 像 型 同 位 体 顕 微 鏡 ( b )の 模

式図 。  

図２  結 像 型 イ オ ン 光 学 系 を 持 つ 磁 場 型 質 量分 析計 の 模 式 図

とそ の外 観（ C a m e c a  i m s - 1 2 7 0）。  

図 ３  荷 電 粒 子 を 検 出 す る 従 来 の ２ 次 元 検 出 器 。 ( a )  マ イ ク

ロチ ャン ネル プレ ー ト ( M C P ) +蛍 光 板 ( F S ) + C C D 検出 器の 組 み

合わ せ、 ( b )  M C P + 2 次 元 位 置検 出 素子 ( P S D )の組 み合 わせ 。  

図４  荷 電 粒 子 固 体 撮 像 素 子 S C A P S の外 観、 ピク セル 配 列 、

ピク セル 断面 とそ の 等価 回路 。  

図５  S C A P S の 2 次 イオ ンに 対 す る感 度特 性。 2 次 イオ ン は

1 0 k e V の S i +イ オ ン。  

図６  北 大 同 位 体 顕 微 鏡 シ ス テ ム ( C a m e c a  i m s - 1 2 7 0  +  S C A P S )

によ り得 られ たシ リ コン 半導 体素 子 の 1 6 O 同 位体 画像 。  

図７  炭 素 質 隕 石 Vi g a r a n o  C V 3 のマト リッ クス 部． ( a )  走査

電子 顕微 鏡に よる 反 射電 子像 ，( b )  同位 体顕 微鏡 によ る S i - / O -

イ オ ン イ メ ー ジ ， ( c )  同 位 体 顕 微 鏡 に よ る 酸 素 同 位 体 比
1 8 O / 1 6 O イ メ ージ ．  
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図 １  走 査 型 同 位 体 顕 微 鏡 ( a )と 結 像 型 同 位 体 顕 微 鏡 ( b )の 模

式図 。  
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図２  結 像 型 イ オ ン 光 学 系 を 持 つ 磁 場 型質 量分 析計 の 模 式 図

とそ の外 観（ C a m e c a  i m s - 1 2 7 0）。  
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図 ３  荷 電 粒 子 を 検 出 す る 従 来 の ２ 次 元 検 出 器 。 ( a )  マ イ ク

ロチ ャン ネル プレ ー ト ( M C P ) +蛍 光 板 ( F S ) + C C D 検出 器の 組 み

合わ せ、 ( b )  M C P + 2 次 元 位 置検 出 素子 ( P S D )の組 み合 わせ 。  
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図４  荷 電 粒 子 固 体 撮 像 素 子 S C A P S の外 観、 ピク セル 配 列 、

ピク セル 断面 とそ の 等価 回路 。  
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図５  S C A P S の 2 次 イオ ンに 対 す る感 度特 性。 2 次 イオ ン は

1 0 k e V の S i +イ オ ン。  
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図 ６  北 大 同 位 体 顕 微 鏡 シ ス テ ム  ( C a m e c a  i m s - 1 2 7 0  +  

S C A P S )  に よ り得 られ たシ リ コン 半導 体素 子の 1 6 O 同位体 画

像。 左画 像の 横幅 は 1 5 0 µ m。  
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図７  炭 素 質 隕 石 Vi g a r a n o  C V 3 のマト リッ クス 部． ( a )  走査

電子 顕微 鏡に よる 反 射電 子像 ，( b )  同位 体顕 微鏡 によ る S i - / O -

イ オ ン イ メ ー ジ ， ( c )  同 位 体 顕 微 鏡 に よ る 酸 素 同 位 体 比
1 8 O / 1 6 O イ メ ージ ．  
 


