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本記事は , 文部科学省「マテリアル先端リサーチインフラ」 技術スタッフ表彰について紹介するものです .

文部科学省　マテリアル先端リサーチインフラ　令和 4年度技術スタッフ表彰　技術支援貢献賞

NanoSIMS を用いた高分解能元素分布解析の支援
受賞者　東京大学マテリアル先端リサーチインフラ 微細構造解析部門　竹内 美由紀氏に聞く

　文部科学省が 2021 年度より開始した
マテリアル先端リサーチインフラ（ARIM 
Japan）[1] は，2012 年度から 2021 年度
までのナノテクノロジープラットフォー
ム事業（NPJ）で培ってきた最先端装置の
共用，高度専門技術者による技術支援の
提供に加えて，新たにリモート化・自動化・
ハイスループット化された先端設備を導
入する．また装置利用に伴い創出される
マテリアルデータを大規模に収集・整理
して，利活用しやすいよう構造化した上
で研究者に提供するという新たな視点が
加わった．
　ARIM Japan は，7 つの重要技術領域を
設定し，その領域ごとに強みを持つ先端
装置群を提供するハブ機関と，特徴的な
装置・技術を持つスポーク機関からなる

東京大学 ARIM の NanoSIMS 装置前にて竹内氏

ハブ＆スポーク体制を構築し，利用者の研究開発を支援する．その重要技術領域は，1. 高度なデバイス機能の発現
を可能とするマテリアル，2. 革新的なエネルギー変換を可能とするマテリアル，3. 量子・電子制御により革新的
な機能を発現するマテリアル，4. マテリアルの高度循環のための技術，5. 次世代バイオマテリアル，6. 次世代ナ
ノスケールマテリアル，7. マルチマテリアル化技術・次世代高分子マテリアルである．共用装置は 3 つの技術領
域（1. 計測・分析，2. 加工・デバイスプロセス，3. 物質・材料合成プロセス）で提供される．
　最先端共用設備の有効活用には，高度な専門技術を有する技術スタッフの支援が不可欠であり，NPJ は 2014 年
度より技術スタッフの貢献に報い，その育成を図ろうと技術スタッフ表彰を始めた．この表彰は ARIM Japan にも
引き継がれ，2023 年 2 月 1 日に東京ビッグサイトで開催された第 22 回国際ナノテクノロジー総合展・技術会議

（nano tech 2023）にて，5 件の技術スタッフ表彰が行われ，『NanoSIMS を用いた高分解能元素分布解析の支援』
に対して技術支援貢献賞が東京大学マテリアル先端リサーチインフラ 微細構造解析部門の竹内 美由紀氏に贈られ
た [2]．今回 Web 取材により，どの様な支援を実施されたか，またそのご苦労，成果について竹内氏に伺った．

１．東京大学における ARIM 事業の概要と
その活用状況

１．１　東京大学マテリアル先端リサーチインフラの
概要

　東京大学は，2007 年より文部科学省の設備共用事業（ナ
ノテクノロジー・ネットワーク），2012 年よりナノテク

ノロジープラットフォーム事業に参加し，学内外の大学・
企業の多くの研究者に最先端の研究機器の利用機会を提
供してきた．ARIM Japan では，効率的に新規材料を開発
するための手法としてマテリアルズインフォマティクス
が期待されており，東京大学はその基盤を支える本事業
のハブ拠点の一つとして採択された [3]．担当する重要技
術領域は，「革新的なエネルギー変換を可能とするマテリ
アル」である．図 1にそのハブ＆スポークチームの構成
を示す [4]．
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図 1　重点技術領域：革新的なエネルギー変換を可能とするマテリアル分野におけるハブ＆スポークチーム [4]

図 2　東大ハブ実施体制 [6]

　本ハブ拠点は，従来からの微細加工，構造解析に加えて，
新たに情報基盤としてデータ活用に関する研究，産学官
連携，社会実装の全国での展開を支援するためのプラッ
トフォームであるデータ活用社会創成プラットフォーム

「mdx」[5] と高度に連携している．図 2に東大ハブの実

施体制を示す [6]．
　またスポークとして CMOS，パワートランジスター技
術を有する広島大学，および放射光による物質材料の構
造や電子状態の “ その場 ” 観察技術を有する原子力機構と
連携し，3 機関 5 拠点の新しい研究体制をとっている．
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　高効率・高機能なエネルギー材料の開発は，環境問題
や省資源問題の克服，カーボンニュートラルの実現など
に直結している．エネルギー変換マテリアルの対象の例
としては高出力大容量蓄電池，高性能太陽電池，エネル
ギー変換材料，エネルギー貯蔵・輸送材料，高性能モー
ター，熱電素子等がある．本体制により，革新的なエネ
ルギー変換を可能とするマテリアルの開発，高度解析・
加工技術による支援，データの収集，蓄積，構造化，利
活用などを行うためのマテリアル先端リサーチインフラ
が構築されている．

１．２　東京大学　ARIM 微細構造解析部門共用設備

　東京大学では最先端の微細構造解析設備ならびに微細
加工設備が利用可能である．東大 ARIM の微細構造解析
部門は『東京大学があなたの実験室になる』を標榜して，
学内外・企業問わず，誰でも実験施設を利用可能として
いる [7]．表 1に共用設備 35 件の一覧を示す [8]．
　対象者は①企業の研究者・技術者，②国立研究開発法人，
③高等専門学校，④大学で，優秀な技術スタッフが装置
の操作方法から，解析までサポートすることを特徴とし

表 1　東京大学 ARIM の微細構造解析部門の共用装置 [8]
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ている．また，共用装置は本重要技術領域にかかわらず，
全ての研究開発領域で利用できる．
　ARIM の新しい試みである実験データの提供について
は，利用者が得た実験データを共有施設に提供すれば，
そのデータは原則 2 年間の猶予期間を経て，データ利用
申請をした研究者・技術者の間でシェアされ（事業内共
有），材料・プロセス開発に活用される．また，実験デー
タを提供しない利用方法も可能で，利用時に選択できる．
　サポート内容は次の６通りである．

①利用相談：計測，加工に関する種々の利用相談（無料）
②機器利用：利用者が単独で装置を操作して実験を行

う利用形態
③技術補助：技術スタッフがその場で装置の操作方法

を指導
④共同研究：学内研究者との共同研究契約に基づく研

究形態
⑤技術代行：利用者の試料を技術スタッフが代わりに

計測
⑥データ利用：利用者から提供された実験データ利用

２．竹内氏の東京大学 ARIM における担当
業務

　竹内氏は図２の微細構造解析部門③微量元素計測チー
ムに所属し，NanoSIMS 50L の共用をサポートしている．
その業務は NanoSIMS 50L が設置してあるクリーンルー
ム及び装置の維持管理から，利用者支援までの全てであ
る．
　利用者支援としては準備段階の支援として①分析の可
否判断，②サンプル調製法の相談，③サンプル準備の補
助（必要な場合）を行っている．次に測定・分析支援と
して，①測定内容に応じたイオン源の切り替えや一次イ
オンのアライメントなど，②測定試料のチェックとマウ
ント，NanoSIMS 装置への導入，③操作方法の説明，④測
定補助，⑤測定条件の検討，条件に合わせた装置の設定，
など多岐にわたっている．
　NanoSIMS 支援の利用者内訳を表 2に示す．2016 年か

表 2　NanoSIMS 支援の利用者内訳

ら 2022 年までの総支援件数は 347 件あり，そのうち，
民間企業 62%，公的研究機関・他大学 32%，残りが学内
の 6% で，その利用は民間企業・外部機関の割合が高い．
　民間企業の技術補助は 100 件程度で，コロナ下では条
件によって技術代行も受付けた．
　NanoSIMS は現在日本国内に 7 台（国立大学・研究機
関 6 台，民間分析会社 1 台）と少なく，共用設備として
利用できる装置は限られているため学外の利用率が高い
と考えられる．

２．１　SIMS とは？

　 二 次 イ オ ン 質 量 分 析 法（SIMS: Secondary Ion Mass 
Spectrometry）は，一次イオンビームを高真空下で固体
試料に照射し，スパッタリング現象に伴い放出される試
料の構成元素からなる二次イオンを質量分析計で測定し
て，試料中の微量元素の分布や濃度の分析を行う分析法
である．水素からウランまですべての元素とその同位体
を高感度（ppm~ppb），高質量分解能で検出できることが
特徴である．短所としては，スパッタリングによる破壊
分析であること，元素により検出感度が大きく異なり定
量には適切な標準試料が不可欠であること，同じ元素で
も母材の組成に依存して感度が大きく変化すること等が
挙げられる．
　SIMS は，ダイナミック SIMS（D-SIMS），スタティッ
ク SIMS（S-SIMS）の 2 種類に分けられる．ダイナミック
SIMS は，一次イオンの照射量が大きく，スパッタリング
により試料を掘り進めて測定を行うことができる．その
ため，測定対象元素の深さ方向の濃度分布を行うことが
でき，半導体の不純物分析や多層膜構造の分析などに広
く用いられている．一方，スタティック SIMS は一次イオ
ンの照射量を小さく抑えることにより，試料の損傷を小
さくして非破壊に近い状態で測定する方法である．ダイ
ナミック SIMS で検出される二次イオンが試料の化学結
合や分子構造を反映しないのに対し，スタティック SIMS
では試料最表面の化学構造を反映した分子イオンやフラ
グメントイオンを二次イオンとして測定することができ
る．現在スタティック SIMS 分析のほとんどは飛行時間
型（TOF：Time Of Flight）の質量分析計を使用した TOF-
SIMS により行われている．

２．２　NanoSIMS 装置の概要と特徴

　SIMS はその登場以来，各種の高性能化が進んでいる．
ここで用いる NanoSIMS 50L は D-SIMS を基本として，
高い二次元分解性能に特化して開発された Cameca 製の
装置である．図 3に NanoSIMS 50L の装置構成を示す．
　NanoSIMS 50L は一次イオンとして Cs+ あるいは O– を
使用する．Cs+ 一次イオンは負の二次イオンを検出する際
に使用され，水素，炭素，酸素など電子親和力の大きな
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図 4　NanoSIMS 50L の試料ホルダー及びサンプル形状図

元素の測定に有効である．一方，正の二次イオンとして
放出されやすい元素の測定には一次イオンとして O– が使
用される．小さく絞った一次イオンビームを試料表面に
走査して元素や同位体のマッピングを行い，高分解能イ
メージング，微小領域での不純物分析や三次元分析が可
能である．ビーム径は最小 50nm 程度まで収束させるこ
とができる．生成した二次イオンは二重収束型質量分析
計による高質量分解能での分析が可能である．また７つ
の検出器を有しており，同一領域，同一表面において最
大 7 種類の二次イオンの情報を得ることができる． 

２．３　NanoSIMS 50L の 測 定 に 際 す る 事 前 準 備 に 
ついて

　NanoSIMS 50L で分析を行うためは，適切な試料を準
備することが重要となる．試料ホルダーの表面，背面写真，

及び，試料格納部の断面図を図 4に示した．試料は，直
径 10.4mm，深さ 4mm 内に格納できるサイズに成形する
必要がある．またホルダー表面の開口部は直径が 9mm，
周囲に幅約 1mm の縁があり，試料は背面から板バネで縁
に押し付けて固定される．測定は高真空下で行われる（測
定チャンバーの真空度は 1-2 × 10–8 Pa 程度）ため，試料
は十分に乾燥している必要があり，ガスの放出がないよ
うに入念な事前準備をしなければならない．また，測定
面の凹凸は像に影響するため，表面を鏡面化しておく必
要がある．研磨方法としては，ダイヤモンドスラリー研
磨（~1µm），CP（Crosssection Polisher） 加 工， 或 い は
FIB（Focused Ion Beam）による切り出し等が使用される．
絶縁性試料の場合は表面に Cu, Au, Os, C, Pt-Pd などで導
電コーティングを行う．導電膜の種類は問わないが，測
定に影響しない（干渉イオンとならない等の）元素を選
ぶ必要がある．一次イオンを照射して対象領域からこの

図 3　NanoSIMS 50L の外観図および装置構成
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導電膜を除去した上で測定を行う．また測定前に，試料
の構造，元素組成を確認し，①検出対象のイオンを選定，
②干渉イオン（検出しようとするイオンと質量が近いイ
オン）の検討，③特定の位置を測定する必要がある場合
には，予備観察を行って位置を特定できるようにしてお
く，などの準備を行う必要がある．

３．技術支援事例　

　NanoSIMS の支援実績としてはイメージングによる微量
粒界偏析，元素分布，同位体分布の測定等を中心に，対
象材料は，鉄鋼，アルミ等の金属材料，セラミックス，
半導体，高分子材料，有機―無機複合材，酵母，動植物
組織，隕石等々と多岐にわたっている．ここでは異なる
材料分野の実績事例を 5 件紹介する．

図 5　18O 供給下で発電後の SOFC 空気極における 18O 分布（[9] より改変）

３．１　固体酸化物形燃料電池における酸化還元反応
の解析と固体触媒への応用

　東京工業大学の長澤 剛助教，花村 克悟教授らのグルー
プは，固体酸化物形燃料電池（SOFC：Solid Oxide Fuel 
Cell）のストロンチウムドープランタンマンガナイト

（LSM）/ スカンジア安定化ジルコニア（ScSZ）複合カソー
ド（空気極）における酸素挙動を解明することを目指し，
NanoSIMS 50L を用いて，数 µⅿの粒子内における 18O 分
布の測定を実施した．
　図 5左に YSZ（イットリア安定化ジルコニア）電解質
と LSM/ScSZ カソード間の界面の二次イオンマッピングを
示す．赤色領域は Mn16O–（LSM），水色領域は Zr16O–（ScSZ
あるいは YSZ），黒色領域は細孔相を示している．図 5中
央は 18O 濃度分布図で，数値は I(18O– )/[I(16O–) ＋ I( 18O– )]
で表される酸素同位体濃度を示しており，暖色ほど 18O 濃

図 6　モデル三元触媒の（a）断面および（b, c）表面における酸素同位体分布（[10] より改変）
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度が高いことを示している．図 5右図は，左図および中
央図のポイント 11 における 18O 濃度プロファイルである
[9]．
　得られた 18O マッピングにより，複合カソード内に高
度に分布した活性部位が粒子スケールで初めて視覚化さ
れ，カソード及び，カソード / 電解質界面における酸素
還元反応の活性部位や酸素イオンの挙動が明らかになっ
た．
　本事例は初期の NanoSIMS 測定であり，サンプルの準
備方法，測定する二次イオンの選定，干渉イオンの存在等，
手探りの状況からスタートした．試料の断面出しについ
ては当初は研磨傷が多いため，イオンビームでの研磨を
実施するなどの工夫を経て，測定精度を上げることが出
来た．この技術支援では利用者との議論を重ねることに
より，色々な観点から NanoSIMS 測定のポイントを取得
することが出来，その後の測定に生きる多くの経験が得
られたとのことである．
　このグループはその後も継続的に NanoSIMS を利用し
ており，最近では自動車排ガス触媒の一種である三元触
媒を模擬したモデル試料（Pd/CeO2-ZrO2：酸素吸蔵材料
であるセリアジルコニア固溶体緻密基板にパラジウムが
担持されたもの）の分析を行った．モデル三元触媒に酸
素同位体を吸収させ急冷した後，NanoSIMS 50L により
酸素同位体分布を測定した．18O 分布の可視化により，セ
リアジルコニア固溶体への酸素吸蔵がパラジウムとの界
面において促進され，吸蔵された酸素が拡散していく様
子を直接捉えることができ（図 6），酸素の挙動を定性的・
定量的に調べることが可能となった [10]．

３．２　環境遮蔽コーティング材料の分析

　一般財団法人日本ファインセラミックスセンター
（JFCC：Japan Fine Ceramics Center）の松平 恒昭博士ら
の研究課題である．JFCC では，高温における耐熱材料や
コーティング材料の耐環境性，材料中の物質移動を詳細
に評価・解析し，先進部材の信頼性向上に取り組んでい
る．今回，高温条件下におけるアルミナウェーハ膜中の
物質移動機構の解明を目指して，NanoSIMS 50L により，
分解能約 100nm の 18O の分布解析を行なった．この分析
では膜厚方向断面全体（>100µm）の 18O 分布像を取得す
るとともに，拡散速度の算出を行うために十分なシグナ
ル強度と面分解能をもつ拡大像が必要であった．セラミッ
クスのような絶縁体試料をセシウム一次イオンで測定す
る際にはチャージアップ対策として電子ビーム照射を行
い，また一次イオン照射条件を検討することで，必要と
する広域および狭域のイオン像を得ることができた．分
析はアンドープ及び，Y，Hf をドープしたアルミナウェー
ハ試料について実施した．
　図７にアンドープの多結晶アルミナウェーハを 1600℃
の酸素ポテンシャル勾配（dµ0）下に 4 時間曝した後の膜
断面 18O 分布を示した [11]．
　 図 の 上 段 は，NanoSIMS に よ る 断 面 全 体 の 18O 濃 度 

（I(18O– )/[I(16O–) ＋ I( 18O– )]）分布図，下段は 18O 濃度分
布図にマークされた個々の粒界における 18O 濃度を膜内
の深さ位置に対してプロットしたものである．このウェー
ハでは，18O が PO2(hi) 表面に供給されると 18O が粒界に
沿って拡散し，PO2（hi）面とは反対側の面（すなわち，

図 7　アルミナウェーハ（多結晶）を 1600℃の酸素ポテンシャル勾配下に 4 時間曝した後の膜断面の 18O 分布 [11]
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PO2（lo）面）に到達する．酸素透過プロセスが定常状態
に達したにもかかわらず，酸素ポテンシャル勾配を適用
したアンドープウェーハの 18O 濃度はウェーハの両面付
近で著しく高く，中心付近で低いという非常に興味深い
現象が観測された．

３．３　InGaAs microdisk に お け る S ド ー パ ン ト の
3D 分布

　東京大学工学部の渡邉 冬馬博士，杉山 正和教授は，半
導体素子のドーパントの深さ方向分布を NanoSIMS 50L
で測定した．InGaAs は赤外発光・受光素子用材料として
よく知られているが，大面積・低価格化を目指して，SiO2

でパターニングされた Si 基板を用いた微小領域選択成長
法による化合物半導体積層技術が検討されている．ここ
ではマイクロディスク中にドープした Zn，S の分布を知
りたいとのことであった．
　最初に，持参頂いた標準試料を使用して，スパッタレー
トの算出，Zn 及び S の検出感度，干渉イオンの存在，測
定条件の見積もりを行った．さらに測定時間，シグナル
強度，空間分解能の検討を実施し，イオンの照射条件等
を決め，マイクロディスクを連続的に NanoSIMS で測定
して，ディスク内の高さによって異なる硫黄（S）の分布
を三次元的に調べた．その結果を図 8に示した [12]．
　図 8左上の A はマイクロディスクの SEM 像である．マ
イクロディスクの内部は B に示すように InGaAs の p-i-n
構造を形成している．C の a-f は，B 中の a-f で示した高
さの断面内での S 分布を示している．この結果は硫黄前
駆体が {-110} 面よりも InGaAs (111) 面に強く取り込ま

図 8　Si 基板上に形成した InGaAs マイクロディスクにおける S ドーパントの３D 分布図（[12] より改変）

れることを示唆し，NanoSIMS 観察により硫黄の取り込
みに異方性があることが明らかになった．Zn は十分な二
次イオン強度が得られず NanoSIMS による分布分析には
至らなかったが，走査型静電容量顕微鏡（SCM）および
NanoSIMS 分析により推定されたドーパントプロファイル
は，結晶成長中に p 型 InGaAs (111) 面を作るのは難しく，
成長後の気相亜鉛拡散が必要であることを示唆している．

３．４　バクテリアの代謝活性解析

　物質・材料研究機構 高分子・バイオ材料研究セン
ターの岡本 章玄博士のグループは，NanoSIMS を利用し
て ITO 電極上で微生物であるバクテリア（Shewanella 
oneidensis MR-1 株）の代謝活性解析を行った．
　図 9左上の B は生理活性物質であるリボフラビン

（RF）の非存在下，左下の C はリボフラビン存在下での
バクテリアへの 15N 標識 NH4

+ を取り込んだ MR-1 細胞の
NanoSIMS 画像である．暖色ほど 15N の取り込みが多いこ
とを示している．バクテリア全体の窒素取り込み活性は
平均としては RF（リボフラビン）の有無にかかわらず，
両者に差は無い．図 9右上の A はリボフラビン（RF）の
非存在下，右下の B はリボフラビン存在下での 13C 標識
乳酸による単細胞 15N 摂取のヒストグラムである（横軸
のスケールは 100 × 15N/Ntotal）．個々のバクテリアを区別
して分析することにより，RF 無しでは約 0.15 および 0.85
にピークを持つ 2 つのサブグループが観測された．RF の
存在により，これら 2 つのサブグループの明確な分離が
起きていることが明らかになった [13]．
　これは NanoSIMS の高分解性能を利用して，個々のバ
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図 10　（a）600°C で 10 分間焼戻しした試験片の EBSD-IPF マップ　
（b）16O–（c）11B16O2

– および（d）11B12C– に対応する二次イオン画像 [14]

クテリアの分析が出来るという利点を活かした例と言え
る．

３．５　鉄鋼材料中のホウ素の偏析

　東北大学の関戸 信彰准教授と小山内 匠氏は，鉄鋼材
料（ホウ素添加 9Cr フェライト系耐熱鋼）中の旧オース
テナイト粒界におけるホウ素偏析挙動の処理温度依存性

図 9　バクテリア（Shewanella oneidensis MR-1）の代謝活性解析（[13] より改変）

を調査する目的で，NanoSIMS による二次イオンの測定を
行った．図 10に 600℃で 10 分間焼き戻した鉄鋼材料の
NanoSIMS 像を示す [14]．図 10左上の（a）は EBSD（電
子線後方散乱回折）法による逆極点図方位マップ（Inverse 
Pole Figure：IPF マップ）である．あらかじめ EBSD-IPF
マップで測定対象の旧オーステナイト粒界を選定し，そ
の領域を一次イオンに Cs+ を用いて SIMS 分析によるホウ
素の検出を行った．ホウ素を測定する場合，二次イオン
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向きな姿勢が，ARIM の狙い達成に大きく寄与することは
間違いなく，これからの更なる活躍に期待したい．
　竹内氏のバックグラウンドは，植物を対象とした研究
であり，生物・バイオ系試料については特に親和性が高く，
この分野でも新たな依頼があれば，是非とも対応したい
とのことであった．興味をお持ちの方は，生物試料の元
素イメージングに関する竹内氏の解説論文 [16] を参考に
していただきたい．
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