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　In　the 　source 　apportionment 　 of 　suspended 　particulate　 matter （SPM ），　 not 　only 　the 　aver −

age 　composition
，
　but　also 　the　compositional 　distribution　within 　an 　SPM 　particle　is　impor−

tant ．　However ，　it　is　dif五cult　to　obtain 　both　kinds　of　data　with 　one 　analyticahechnique ．

Electron　 probe　 microanalysis （EPMA ） is　 suitable 　fer　 average 　 compositiona 正 analysis ，
while 　gallium 　 focused　ion　beam 　 secondary 　ion　 mass 　spectromctry （Ga　 FIB　 SIMS ）givcs
us 　 the 　 compositional 　distribution　of 　a 　particle．　 Theref （）re ，　 the 　combination 　of　EPMA

and 　Ga 　FIB　SIMS 　is　dcsirablc　for　obtaining 　detailed　inft）rmation 　on 　a 　particle．　 Howcv −

er，　two 　I）roblems 　must 　be　overcome 　to　make 　this　combination 　practicable： avoidance 　of

charge −up 　 and 　 identi且cation 　 of 　the 　 same 　 pardcle　 in　 separate 　 microscopic 且elds ．　 Wc

proposcd　a　proccdure　to　ovcrcomc 　thcse 　problems 　by　using 　a 　Ag 　membrane 　filter　and 　Au

index　grid．　 This　procedure　was 　applicd 　to　the　analysis 　of　SPM 　particles　collected 　near 　a

trafflc　 road ．　 As　 a 　 result
，
　 mineral 　 origin 　particles　in　 addition 　to　 a　lot　 of 　soot 　 were 　f（）und

in　EPMA 　analysis ，　 and 　Ga 　FIB　 SIMS 　clearly 　showed 　the　existence 　of　minor 　elements

and 　thcir　compositional 　distribution　on 　thc　single 　particle　level．

Keywords： suspended 　particulate　matter ；SIMS ；EPMAI 　indiVidual　particle　analysis ．
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1 緒 言

　大 気汚染 の 原 因 の
一

つ で あ る 大 気浮遊粒 子 状物 質

（SPM ） は 様 々 な 発生起源 を持 ち，浮 遊 して い る 間 に も

粒
．
了 の 表 面 に お け る 化 学 反 応 や 凝 集 ・吸 着 と い っ た変 化
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を経 て リセ プターに 到 達 す る．リセ プター
側，つ ま り捕

集 され た SPM 粒 了 か ら情報 を 得 て 発 生 起 源 を推定 す る

た め の 分 桁方 法 と し て 従来 の 湿 式 化 学分 析法 の ほ か に ，

微量試料 を 高感度 で 分析可能 な表面局所分 析法 が 用 い ら

れ て い る．表面局所分析法 は 必要 と す る 試料 が極 め て 微

量 で あ り な が ら，粒 子 の 大 き さ，形 状 ， 組 成 に 関す る 情

報 か ら ク ラ ス ター．分析 な どの 統計的手法を利用 す る こ と

に よ り起 源解析が 可能 で あ る，な か で も電了プ ロ
ーブ マ

イク ロ ア ナ リ シ ス 法 〔EPMA ＞ や プロ トン マ イ ク ロ ビー

ム 粒 i’励起 X 線 分 光 法 〔PIXE ） と い っ た マ イ ク ロ

ビー
ム を用 い た 粒別分 析 に よ っ て 起 源 解析 が 行 わ れ て い

る
1μ 〕．一

方，
．
二次 イ オ ン 質 量 分 析 法 （SIMS ） は 各種表

面分 析 法 の 中で 最 も高感度 で あ り
， 深 さ方 向分析 が可能

と い う ほ か の 手法 に な い 特長を持 つ ．SIMS は 近 年 の 電

子素子材料 の 微細化
・
複 合化 と と も に 分 析技 術 が 発 展

し，と り わ け一次 ビーム と し て 直径 O．1 μ
m 程度 の ガ リ

ウ ム 収束 イ オ ン ビー
ム （Ga 　 FIB ） を 用 い た Ga　FIB

S【MS が 開 発 され て 粒別 分 析 に 十 分な 面方向分 解能 を 得

て い る．SIMS を用 い た起 源 解 析 は Goschnick ら に よ っ

て 行 わ れ て い る
3）．彼 らは カ ス ケードイ ン パ ク ターを用

い て 捕集 し た SPM 粒 了 を 飛 行時間 型 SIMS で 複数個

同 時 に 分 析 し， 幾 つ か の 起 源 を推 定 し た．著者 ら の 研究

室 で は Ga　FIB　SIMS を 用 い た shave −off 法 を 開発 し，

大 き さ 数 μm の 微小粒子 の
一

次元 元 素 分 布 分 析 に 極 め

て 有力 で あ る こ と を示 し た
es ｝．

　 SPM 粒子 の 起源解析 で は 粒別 の 組成情報と構造情報

は極 め て 重 要 で あ る が，こ れ ら を．
つ の 分析法 で 同時 に

得る こ と は 難 し い ．そ こ で 著者 ら は 粒別の 組成情報が 迅

速 に 得 られ る EPMA と，微小粒了
L
に 対 し て 高感度 か つ

元素分布分 析 が 可 能 な Ga 　FIB 　SIMS に よ る shave −olr

法 を 用 い て ，同
一

の 粒 了 を分 析 す る方 法 を発 案 しだ
’〕．

大 き さ 数 ym の 微小粒 」
乙

を 二 つ の 荷奄 ビ ーム 分析装置

で 分析す る た め に は，両者 に お い て測定時の チ ャ
ージア

ッ プを 防 ぐ 試料前処理方法 や 同
一

粒子 の 特定方法 が 問題

と な る ．本研 究 で は 捕集 フ ィ ル タ
ー

に 銀製 メ ン ブ ラ ン フ

ィル ターを用 い て 導電性 を保 つ と と もに ，粒子 位置を特

定す る た め の 金製 イ ン デ ッ ク ス グ リ ッ ドを フ ィ ル タ
ー

に

被せ る こ と に よ り，こ れ らの 問 題 を解決 した の で ，分析

手順 と SPM 粒 予 へ の 適 用 例 を報告す る．

2　方 法

2 ・ 1 試 料 捕集

　SPM 粒 子 の 捕集 に は パ ー
ソ ナ ル エ ア

ーサ ン プ ラ
ー

〔柴 田 科学 製 ・労 研 PS−47 型 ） を 用 い た ，捕集 フ ィ ル

ターは 分 析 時 の チ ャ
ージ ア ッ プや フ ィ ル ター

か ら の ピー

ク を考慮 し て 選 択 す る 必 要 が あ る．従来法 で は PTFE

メ ン フ フ ン フ ィ ル ター 〔ア ドバ ン テ ッ ク東 洋製 TIOOA ，

孔径 1．0 区m ） を 用 い
， SPM 粒 子 を 両面 テープで は ぎ 取

り，導電性 を保 つ た め に 炭素蒸着を施 して EPMA 測 定

に 供 し た
D．し か し，ス パ ッ タ リン グに よ る試 料 の 損 耗

を伴 う SlMS で は 蒸着処理 の 効果 は 期待 で き ず ， 又 両

面 テープ粘 着 材 の
’
．次 イオ ン も問題 と な る．そ こ で ，

EPMA と SIMS 両 測 定 用 と し て 純銀製 メ ン ブ ラ ン フ ィ

ル ター 〔ミ リポ ア 製 AG8003 ．　700 型，孔径 O．8　pan｝ を

用 い た．

　試料捕集 は 都内 沿 道 に て 15 分 間行 っ た ．銀 フ a ル

タ
ーを用 い た 場 合，分 析 時 に 銀 や フ ィ ル ター

中の 不純物

が検出 さ れ る こ とが 考 え られ る た め ， 比 較用 と して 従来

の PTFE フ ィ ル ターを 用い た 捕集 も行 っ た ．

　2 ・2　測定準備

　PTFE フ ィ ル ター
に 捕集 し た SPM 粒子 は ，従来法 と

同 じ く両 面 粘 着 テープで は ぎ取 り，ア ル ミ ニ ウ ム 製 の 試

料台 に 固 定 し た 後，炭 素 蒸 着 を 施 し た 〔試料 A ）．一

方，EPMA ・SIMS 両測定 用 の 銀 フ ィ ル ター上 に 捕集 し

た 試料 で は，導電 性 の 確 保 と と もに 二 つ の 分 析装置 の 顕

微視野内 で 同
一

の SPM 粒 子 を特定 す る必 要 が あ る．そ

こ で ，Fig．1 に 示 し た 方法 に よ り 前処 理 を 行 っ た．

SPM 粒子捕集後の 銀 フ ィ ル タ
ー

の 任意部分 を 5mm 角

に 切 り 出 し．導 電 性 の 両面粘着 テ ープ で ア ル ミニ ウ ム 製

試料 台 に 固 定 し た． こ れ に 金 イ ン デ ッ ク ス グ リ ッ ド

CBAL−TEC 製 ，直径 3mm ） を 被 せ ，銀 ペ ー
ス トで 銀

フ ィ ル ターに 固 定 し た （試 料 B），こ の イ ン デ ッ ク ス グ

リ ッ ドの 格 予に は文字 が 刻 まれ て お り，こ れ に よ り 粒子

φl
　 te
A

Fig・l　Illustration　 of 　thじ samplc 　 preparation　fbr
EPMA 　alld 　SIMS 　analyses
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の 位置 が番地付け され る． Table　 l　Result　of 　cluster 　analysis 　on 　sample 　A

　2 ・3EPMA 分析及び ク ラ ス ター分析

　EPMA に は走査型電子 顕微鏡 （日立 S−700 型）とエ

ネル ギ
ー

分散型 X 線分析 シス テ ム 〔KEVEX −7000 型 ）

か ら な る EPMA 装置 を鬮 い た ．電子 ビーム は 加 速 電 圧

20kV ，　 m ミ ッ シ ョ ン 電流 1〜2 μA の 条件 で あ っ た．ま

ず，試料 A に つ い て 50 個 の 粒子 をf壬意 に 選び ，
エ ネ

ル ギ
ー

範囲 O〜　20　keV で 粒別 に X 線 ス ペ ク トル を 測定

し た ．こ の と きす べ て の 粒了
．
が す す 粒子で あ っ た た め ，

更 に す す 以 外 の 粒 子 を 50 個選 ん で 測定 した．次 に 各粒

子 の X 線 ス ペ ク トル か ら組成指標値 を求 め，ク ラ ス

ター分 析
71

を 行 っ た，

　試料 B は 金イ ン デ ッ ク ス グ リッ ドの
一

つ の メ ッ シ ュ

中か ら 1 個選 ん だ比較的大 き い 粒子計 3 個 （粒子 B−1，

B−2，
B−3） に つ い て 同様 の 条件 で X 線 ス ペ ク トル を測

定 し た ．又，後 の SIMS の 際 に 同
一

粒子 を特定 す る た

め に ，粒子 に 最 も近 い 格子 上 の 文字 を記 録 し，二 次電子

縁 を撮 影 し た．次 に ，下 地 の 銀 フ ィ ル タ
ー

及 び粒子 の 上

方 に 位置す る金 イン デ ッ ク ス グ リ ッ ドか らの ピーク を調

べ る た め，未使用 の 銀 フ ィ ル ターに 金 イ ン デ ッ ク ス グ リ

ッ ドを被 せ た空 試験 試料 を用 意 し ， そ れ ぞ れ の X 線 ス

ペ ク トル を測定 し た．

Detect巳d　 element Deduced 　origin 　 Number

Si（with 　high　background）Soot
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Other　than 　soot ：

Si
，
　AI

，
　S

，
　Fe

，
　Ca　　　　　　Tire　dust

Si　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Mineral
Ca

，
　S

，
　Si

， （Al ，
　S

，
　Fe）　　　 Building

Fe ，（Al ，　S孟，　Ca ，　Ti，　Cr）　　 Fc

Si
，
　A1

，
　Ca

，
　Fe　　　　　 Mineral

S　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 S
S

，
Ba　　　　　　　　　　　　　Paint

Cu 　 　 　 　　 　 　 　 　 　 　 　 Cu

50

537751111
　
1

　 2 ・4　 Ga 　FIB 　SIMS

　EPMA 測定後 の 試料 B を Ga 　FIB 　SIMS 装 置 に 導入

し た．Ga 　FIB は ビー
ム エ ネル ギー 30　kcV ，ビーム 電 流

250pA，ビーム 径 O．2　PLrnφ （ビーム 電 流 密 度 0，8　A ／

cm2 ） の 条件 で 用 い た．　 Ga 　FIB　SIMS 装置 で は 粒子 B−

1， B−2，
　 B−3 に 対 し て shave −

。ff分析 を行 っ た ．　 Shave−

off 分析は数 ym 程度の 粒子 の
一

次元元素分布が得 られ

る 手 法 で あ る ．通 常 の 深 さ方 向分 析 は，一一次 ビーム を ラ

ス ター走査 しな が ら二 次 イオ ン 強度 の 時間変化 を測定す

る こ と に よ り行 わ れ る 、し か し，不規則 な 形状 を 持つ

SPM 粒子 の 場合，い わ ゆ る 形状 効 果 に 起 因 す る 不 均
一

な ス パ ッ タ リ ン グ が起 こ る た め，深 さ方向分布を得 る こ

と は 困難 で ある ．こ れ に 対 して shave −off 分析 で は，一

次 ビーム の 水平方向走査 を通 常 速 度 ，垂 直方 向走査 を極

め て 遅 い 速度 （走査 速 度 比 約 10  D で
一

画面 の み 走

査 す る，こ の と き粒子 は垂直走査位置 に 従 っ て 順次 ス パ

ッ タ リ ン グ さ れ ，・一．一
画面走 査 後 に は完 全 に ス パ ッ タ リ ン

グ さ れ る．従 っ て shave −off 走 査 中 の 二 次 イ オ ン 強 度変

化 は 粒子 の 各断面 に 含 まれ る 原子数 を反映 し，垂 直走 査

方向の 粒内
・・

次元元素分布 が 得 られ る．又 ，粒 子 は常 に

FIB の ビーム ス ポ ッ トの 端 に よ っ て 削 られ る た め ピ
ー

ム 径よ り も優れ た位置分 解能が得られ る，

3 結果 と考察

　3 ’lEPMA 結果

　試料 A の EPMA か ら得 ら れ た 組成指標値 を 用 い て

ク ラ ス タ
ー

分析 を行 っ た 結果 を Table　 l に 示 した，沿

道 で 捕集を行 っ た た め
， 任意 に 選 ん だ 50 粒子 す べ て が

自動車起源 の す す 粒子 で あ っ た．す す 粒子以外 を選 ん だ

50 粒子 は タ イヤ 粉 じ ん や土 壌鉱 物な ど が 主 な 起源 で あ

っ た。こ の 従来法 に よ る結 果 を比 較 対 象 と して 銀 フ ィ ル

ターを用 い て 捕集 し た試料 B の 解析 を行 っ た ．

　Fig．1 の 方法 で 準備 し た 試料 B の 二 次電子像 を Fig．

2 に 示 した，円 形 の 金 イ ン デ ッ ク ス グ リ ッ ドに は 100

岬 間隔 の 格 予 が あ り ， そ の 上 に 文字 が 刻 ま れ て い る．

格 子 の 開 口 部 は 80 × 80　ym2 の 正 方形 で あ り，そ の 内側

に 銀 フ ィ ル タ
ー

の 表面 が 見 え る ．銀 フ ィ ル ターの 表面 は

凹凸 が 激 しい が，捕集 され た粒子 は 二 次電 子像観察 に お

い て 形状や明 る さ が周囲 と異 な る た め，フ ィ ル ターの 凹

凸 と 区 別す る こ と が で き た．銀 フ ィ ル タ
ー

及 び金 イ ン デ

ッ ク ス グ リッ ドを用 い た方法 で は，こ れ ら粒子以 外 か ら

の ピーク を 特 定 し て お か な け れ ば な ら な い ．Fig．3a ，

3b に 示 し た よ う に 銀 フ ィ ル タ
ー

か ら は Ag 〔L 線〉，金

イ ン デ ッ ク ス グ リッ ドか ら は Au （L ，　 M 線） の み が観

測さ れ た．EPMA に よ る 微小粒子分析 で は ， 下地 の フ

ィ ル タ
ー

由来 の Ag ピー
ク が 強 く 観測 さ れ る こ とが 多い

と 考 え ら れ る．一
般 に SPM 粒子分析 で 検出 され る元 素

の な か で K ．
ピーク が Ag ピーク と 接 近 し て い る の は

Ca と K で あ る が ，　 Ag　L 線 の 主 ピー
ク で あ る Ag 　L α 1

と は そ れ ぞ れ 0．706，0，828eV の 差 が あ る た め互 い に 干

渉 す る こ と は な い ，

　粒子 B−1 （大 き さ 8．7× 4．7　ym2） の X 線 ス ペ ク トル

を Fig，3c に 示 し た．　 Ag 及 び Au ピー
ク が 見 ら れ た が，
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Fig ・2S ・ anning ・lect・・ n 　 mi ・ r 。 9・ aph ・f　p・・p・・ed

sample 　B （scale 　bar ： 500 μよn ）
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雪
，

』

』

吋）

含
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5
三

0 10Energy
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Fig・3　X −ray 　energy 　spectra

20

a ； blank　Ag 　membrane 　filter；b ： Au 　index　grid ； c ：

m
’inera且particle　in　samplc 　B

粒 子 か ら の ピー
ク と し て AI，　 Si，　 Ga ，　 Fe が 認 め ら れ

た．こ れ ら の ピー
ク 強度比 と試料 A の ク ラ ス ター

分析

結果 （Tab 且e　1） を 比 較 して 粒 子 B−1 は 土 壌鉱物粒 子 で

あ る こ と が 分 か っ た ．同様 に し て 測定した粒子 B−2，B−

3 も土壌鉱 物粒子 で あ っ た ．こ の よ う に 銀 フ ィ ル ターや

金 グ リッ ドか らの ピー
ク が 見 ら れ る こ と は あ る が ，起 源

解析上 は 大 き な 問 題 に は な ら な い もの と 考 え られ る．

乂，SPM 粒 子 は 銀 フ ィ ル ター
上 に

．
載 っ て い る だ け で あ

っ た が ，い ず れ の 測定中 も チ ャ
ー

ジ ア ッ プ は 起 こ ら な か

っ た．

　3 ・2　Ga 　FIB 　SIMS に よる粒内元素分布分析

　s【MS で は 二 次イオ ン を 質量 ／電 荷 比 に よ り 分 離検出

す る た め，銀 フ ィ ル ター
か らの Ag

＋
二 次 イ オ ン は問題

と は な ら な い ．しか し SIMS は EPMA よ り も大幅 に 感

度が 高 い た め ，銀 フ ／ ル ター中 の 不純物 を調 べ て お く必

要 が あ る．そ こ で 未使 用 の 銀 フ ィ ル ター
か ら の 二 次 イオ

ン 質 量 ス ペ ク トル を測 定 し た 結果，Ag ＋
の ほ か に

EPMA 測 定　〔Fig，3a） で は 見 ら れ な か っ た Na ＋

，

Ca ＋

，　 Cu
＋

が 検 出 さ れ た ．更 に ス パ ッ タ リ ン グ 中 の 二

次 イオ ン 強度の 時間変化 を 測定 し た と こ ろ，Na ＋
と

29

＼

詈
コ

8）

首
圏
g5

lO3

10
’
2

loi

lGO204060

尻 た

80100 　　 120

Fig ・4　Secondary　ion　mass 　spectrum 　of 　particle　B一艮

Ca ＋
は 時 間 と と も に 減少 し た の に 対 して Cu ＋

と Ag ＋

は ほ ぼ
一

定 で あ っ た．従 っ て ，Na と Ca は 銀 フ ィ ル

ター
表面 の 汚染物質 で あ り，Cu は 銀 フ ィ ル タ

ー
中 の 不
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Fig．6　Shave−ofl 　proll且es　 of 　particle　B−2　（in−

homegenous 　particle）
・

・ N ・

＋

； ● ・ Mg
＋

； ○ ・ AL
＋

； ◇ ・ Si＋ ； ■ ・ K ＋

；

口 ： Ca ＋

；◆ ： Fe＋

純物で あ る こ と が分 か っ た．

　次 に EPMA で 測 定 した 粒子 B−1，　 B−2，　 B−3 に 対 して

shave −off 法 に よ る 粒 内 元 素分 布 分 析 を 行 っ た．　 Fig．4

に こ の と き 得 られ た 粒子 B−1 の ／
一．
1次 イ オ ン 質 量 ス ペ ク

トル を示 した，粒子 B−1の EPMA 結果 〔Fig．3c）と 比

べ ，Na ，　 Mg ，　 K が 新 た に 検出 さ れ た ，こ れ ら の 二 次 イ

オ ン 強度比 と ガ ラ ス マ トリ ッ ク ス で の 各 二 次 イ オ ン の 相

対感度係数
8）
を考慮 す る と Na ，　 Mg ，　 K は い ず れ も Si

に 対 し て 数 ％ 以 下 の 微量 元 素と見 積 も られ た た め ，

EPMA で は 検出 さ れ な か っ た もの と考 え られ る．　 Fig．5

に 粒子 B−1 の shave ・off プロ フ ィ ル を示 した．　 Shave−oI『

プロ フ ィ ル は一次 ビーム の 垂直走査方向 の 粒内元素分布

を示 す が，各二 次 イオ ン が ほ ぼ 同
一

の プロ フ ィ ル を示 し

た こ と か ら，粒 子 B−1 は 均 ・．．組 成 で あ る こ と が 分 か っ

たa ．・方 ， Fig．6 に 示 した 粒子 B−2 の shave −off フ ロ フ

ィ ル で は，K
＋

がほ か の ．
．
：．　7kイオ ン と 異 な り同図の 左側

に 多 く，Ca ＋
が 右側 に 多 く分布 して い る 不 均

一
組成 の

粒子 で あ る こ とが 明 ら か と な っ た．こ の よ う に Ga 　FIB

SIMS を用 い た shave −off 分 析 に よ っ て ，
　 EPMA で は得

る こ と の で き な か っ た 粒内元 素分 布 を 得 る こ と が で き

た。こ の よう な SPM 粒子 の 内部構造 に 関 す る 情報 は，

発生 過程や 大 気 浮 遊中の 複雑 な 反応 に よる 粒子の 性状変

化 な ど の 解明 に 役立つ もの と考 え ら れ る．

　以 上 の 同
一

粒
．
了
一
分 析結果 を Table　2 に ま と め た．

EPMA で の 検出元 素 は K α
ピー

ク 面積順 に 示 した．又 ，

SIMS に よ る 検出元素 は，　shave −off 分 析中の 二 次 イオ ン

Table　2　 Analytical　results 　of 　samp 旦e　B　by　EPMA 　and 　Ga　FIB　SIMS

Detected　 e 旦ement

Particle　　Deduccd　erigin 　Size／μm2

EPMA ”） SIMsh ，

Structure

B−1B
−2B
−3

Minera 量

MineralMineral
8．7× 4，76
．7× 7．04
．0×4．0

e
　
eFF

鉱

組

L
瓦

a

ACC
　
　

　ロ
し　コ
ユ

SSS 艶，狸，Mg ，　Ca，　Na ，聖，　K

墨，All， 塾…，曁 ，　Mg ，　K

塾，Na ，璽，　Mg ，　Al，　Fe，　K

homogeneous
inhomogeneous

hom ・gene・us

a ）Order　of 　K αpcak　area ，　b）Order　of 　intensity　censidering 　re 且ative 　sensitivity 　factors

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Japan Society for Analytical Chemistry

NII-Electronic Library Service

The 　Japan 　Sooiety 　for 　Analytioal 　Chemistry

484 BUNSEKI 　KAGAKU Vol．　45　〔1996 ）

の 総 カ ウ ン ト数 と 相対感度係数 か ら 得 た Si に 対 す る 相

対濃度順 に 挙 げ た．EPMA で 検出 さ れ た 元素 は SIMS

に お い て も主要 元 素 と し て 検出 さ れ ，新 た に Na ，　 Mg ，

K と い っ た 微量元素 も検出 さ れ た。更 に shavc −otr 分 析

に よ っ て 粒 内 陀素分 布 が 得 ら れ，そ の 構 造 に よ っ て も粒

・
子 を明確 に 分 類 す る こ と が で き た，又 ，

こ れ ら の SIMS

測定中 に も チ ャ
ージア ッ プ は 見 ら れ ず EPMA ，　 SIMS

両者 に お け る チ ャ
ージア ッ プの 問 題 は ，銀 フ ィ ル ターを

用 い る こ と に よ っ て 解 決す る こ と が で き た，更 に ，金イ

ン デ ッ ク ス グ リ ッ ドを被 せ た こ と に よ っ て ，EPMA で

測 定 し た 同
一

の 粒
一f を SIMS に お い て も迅 速 に 探 す こ

と が で き た ．そ の 結果，単
．一一の 分 析手 法 に よ る 従 来法 よ

り も個 々 の SPM 粒子 に 関 して 多 くの 情報 を得 る こ と が

で き た。

　個 々 の SPM 粒子 の 平均 組 成 情報 と粒 内
一

次元 元 素分

布 を得 る た め に EPMA と SIMS と い う 二 つ の 分析手法

で 同
一一の SPM 粒子 を分析 す る 手順 を考案 し

，
そ の 際 に

問題 と な る チ ャ
ージア ッ プ回 避 と粒 子 位置特定 の 方法を

述べ た．本方法 を実際 の SPM 粒 了に 適用 し た 結果，従

来の EPMA と 同様 の 情報 に 加 え て ，　 Ga 　FIB 　SIMS に

よ っ て 微量元索 が検出 さ れ，粒内元素分布 が得 られ た．

　EPMA ，　 SIMS 各々 の 特長 を組 み 合 わ せ た 本法 は従来

法 の EPMA ・
ク ラ ス ター分 析 の 結 果，不 明 り ょ う な 起

源の 解析 や 粒子の 内部構造 か ら発 生 過 程 や 浮 遊期間 中の

経 時変化 な どの 解析 に 適用 で き る もの と 考え ら れ る ．
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要 旨

　大気浮遊粒子状物質 （SPM ） の 起源推定 に は 個 々 の SPM 粒子の 平均組 成 だ けで は な く粒 内元素分 布

も重要 な 情報 と な る が，一つ の 分析手 法 で こ れ ら を得 る こ と は難 しい ．そ こ で ， 大 き さ数 ym の 粒子

の 平 均 組成情報が 迅 速 か つ 定 暈的 に 得 られ る 電子 プロ
ーブ マ イク ロ ア ナ リシ ス 法 （EPMA ） と，高感度

元素分布分析 が 可能 な ガ リ ウ ム 収束 イオ ン ビーム ニ 次 イ オ ン 質量 分 析法 （Ga　FIB　SIMS ） で ， 同
一

の

SPM 粒 子を分析す る手1牘を考案 した．二 つ の 手法で 微小粒子 を 分析す る際に 問題 と な る チ ャ
ージ ア ッ

プ と顕微視野内 で の 粒子位置 の 特定 に は，そ れ ぞ れ純 銀 製 メ ン ブ ラ ン フ ィ ル ター，純金製 イン デ ッ ク ス

グ リ ッ ドを用 い る こ と に よ り解決 し ， EPMA と SIMS に よ る 同
一

粒子 分析 が可能 と な っ た．こ の 方法

を実際 の SPM 粒子 に 適用 し た 結果，従来 の EPMA 分析 に よ る平均組成 情報 に 加 え て ，　 Ga 　FIB 　SIMS

に よ り新 た に 微量 元 素 も検 出 され，更 に 粒 内
．一．一

次 元 元 素分 布 を 得 る こ とが で き た ．
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