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(i) ピエゾ駆動ステージ (Attocube ECS シリーズ ) を全面採用し、粗動で 50 nmの位置再現性と振動特性の改善、さらに、既存の
     ビームラインに合わせた光学系の開発と、チャンバ内の発熱を小さく抑え、コンパクトに設計／ Takeichi et al. (2014, 2016)
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光学顕微鏡

走査型透過 X 線顕微鏡（Scanning Transmission X-ray Microscopy: STXM)を PF で独自に開発して
（Compact STXMの開発）、環境科学、有機材料、磁性材料、微生物学、地球惑星科学などを統合した
持続可能な科学＝「サステナブル科学」を対象とした様々な研究を複合的に捉えて推進して行くこと
を目的としている。これまでに我々は Compact STXMを開発し、この装置を用いて多くの成果を
生み出してきた。本ポスターではこれまでの STXM開発と得られた成果の一部について示す。

Compact STXM @BL-13A

cSTXMを用いたサステナブル科学 （研究成果）

本課題の目的

鉱物粒子へのセシウム (Cs) 吸着と有機物／ Suga et al

チェルノブイリでは腐植物質が粘土鉱物を覆って Cs の
内圏錯体吸着 ( 懸濁態 ) を阻害 / Suga et al. (2014)

チェルノブイリ
溶存有機物 (DOC)：多い
セシウム：溶存態が多い

福島
DOC：少ない

セシウム：懸濁態が多い
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C-NEXAFS ( 鉱物粒子の周りの有機物 )

溶存有機物量がセシウムの存在形態に影響を与える

粘土鉱物（Al）
有機物（C）

鉱物を食べる微生物／Mitsunobu et al. (2016)

走査型透過 X線顕微鏡による SmCo5 の磁区観察／Ono et al
STXMにより SmCo5 磁石の磁区構造を直接観測した。
（Co L-III 吸収端で観察）

ほぼ当初計画の通りであり cSTXMの完成・応用測定・多数の論文発表・プレスリリース・学会賞受賞に加えて、
２号機ハードウェア部がほぼ完成段階にあることなど、達成度は極めて高い !!
　　① 低エネルギー仕様 STXM (cSTXM) ⇒ 250-1600 eV で使用可能、現在 BL-13A にて稼働中
　　② 高エネルギー仕様 STXM (2 号機 ) ⇒ 2-5 KeV で使用予定、現在開発中（BL-15A にて稼働予定）

達成度

STXMとは 透過配置で試料を走査あるいはエネルギーをスキャンして、元素あるいは化学種の分布や X線
吸収スペクトルを取得・分析する手法。
放射光 X線をフレネルゾーンプレート (FZP) で集光。集光サイズ＝空間分解能～数十 nmをもつ。
電子顕微鏡に比べて試料ダメージが少ない。

cSTXM

Free-port (2)
ハッチ 回折格子分光器

前置鏡 振り分け鏡

スリット

後置集光鏡

Phoibos100SES-200
AP-XPS

BL-13A

BL-13B

Photon Factory
BL-13

(ii) Field-programmable gate array (FPGA) の利用による制御 PCとは独立した高速スキャンシステムの実装／ Inami et al. (2014)

Si PD (IRD 社製）を用いて強度を評価 : 試料測定位置で 108 Phton/sec

●実験組織： ◯高橋嘉夫1,2、武市泰男2、井波暢人2、菅大暉2,3、坂田昂平1,3、宮本千尋1、光延聖4、櫻井岳暁5、守友浩5、
和穎朗太6、山口紀子6、浅野眞希5、薮田ひかる7、癸生川陽子8、中藤亜衣子9、諸野祐樹10、浦本豪一郎10、間瀬一彦2、小野寛太2

(1 東京大、2KEK-PF、3 広島大、4愛媛大、5筑波大、6農環研、7大阪大、8横浜国大、9JAXA、10JAMSTEC)

BL-13 での cSTXMの配置

２号機の現状 （BL-15A1 にて使用予定）

cSTXMの光学系

5um

200nm

透過X線強度
高低

FZP のパラメータ :
Zone material: Gold
Zone height: 100 nm
Diameter: 150 um
Outermost zone width: 30 nm

～ 40 nm @300 eV

高速スキャンシステムの概要

テストターゲットによる空間分解能の評価
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特定の官能基や
元素の分布

スペクトルの
定性・定量解析

局所吸収スペクトル
炭素含有量

STXM測定と解析の例
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  ~4
開発 ( 検討・設計 ) 着手

組み立て完了 2016 年度新規課題
およびMT申請

駆動テスト プログラムの最適化・データの取得
　　　　　　　　　　　　( 可視光）前期

データの取（放射光）
および試料測定

後期

地球表層での有機物安定化メカニズムの解明 ／Wagai et al

⇒まず土壌中での有機物安定メカニズムを明らかにし、解明した
　メカニズムを含めた気候変動予測モデルを作成する必要がある！

報告例の少ない鉄・Hコンドライト隕石中
には、一般的な隕石中の炭素成分とは違う
起源・変成を受けた炭素成分が存在する

走査型透過 X線顕微鏡を用いたサステナブル科学の推進
Development of sustainable science by scaning transmission X-ray microscopy (STXM) 
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今後の計画

右記日程に加えて cSTXMでの
さらなる測定も行う！

●実験ステーション BL-13A,16A（ビームタイム： 各期 16h×11d 程度）　●課題有効期間： 2013 年 4月～2016 年 3月　2013S2-003

以降の成果以外に、有機薄膜太陽電池の分子混合状態と発電効率の関係の調査・エアロゾル中のナトリウムの大気中での
化学反応の解明・炭素質コンドライト隕石中の炭素成分の分布と官能基同定などを行った。

＜発表論文＞
    　（新しい順）

1. S. Mitsunobu et al., "Direct Detection of Fe(II) in Extracellular Polymeric Substances (EPS) at the Mineral-Microbe Interface in Bacterial Pyrite Leaching" Microbes Environ. accepted (2016). doi: 10.1264/jsme2.ME15137 
2. Y. Takeichi et al., "Design and Performance of a Compact Scanning Transmission X-Ray Microscope at the Photon Factory" Rev. Sci. Instrum. 87, 013704 (2016).
3. Y. Moritomo et al., "Morphology of F8T2/PC71BM Blend Film as Investigated by Scanning Transmission X-ray Microscope (STXM)" Mol. Cryst. Liquid Cryst. 620, 32-37 (2015).
4. Y. Moritomo et al., "Fullerene Mixing Effect on Carrier Formation in Bulk-Hetero Organic Solar Cell" Sci. Rep. 5, 9483 (2015).
5. S. Mitsunobu et al., "Nanoscale Identification of Extracellular Organic Substances at the Microbe-Mineral Interface by Scanning Transmission X-Ray Microscopy" Chem. Lett. 44, 91 (2015). 
その他： 発表論文7件、学会賞1件、学会発表賞2件、プレスリリース１件「太陽電池のエネルギー変換効率のカギは分子混合」、学会発表数十件

Compact STXM
組み立て開始

4月

2013 年度 2014 年度 2015 年度

Compact STXM
組み立て完了・論文化
テスト測定開始

課題メンバーによる
試料測定開始・結果を論文化

２号器の開発に着手
２号器ハードウェア
おおまかに完成

課題メンバーによる
試料測定・結果を論文化

現在はΔr = 20nmの FZP の使用により
スポットサイズ~25 nm @ 300 eV

土壌タイプ（粘土鉱物組成）の異なる世界の主要土壌から 4つを測定

福島ではなぜ懸濁態が多いのか？
　⇒ 有機物の種類がちがう？DOC濃度の差が関係？

有機物に覆われている
粘土鉱物の量が両地域で明らかに違う

有機物は両地域とも腐植物質

6月

10 月

4月 ~3 月

10 月

課題メンバーによる
試料測定・結果を論文化

4月 ~3 月

9月

3月 ~
試料測定結果を論文化

試料スキャナ

attocube FPS3010

PMT モジュール
X-ray

NI FPGA
20MHz
sampling

シンチレータ

HSSL
位置読み出し

PC

鏡レーザー

ファイバー

ファイバー

スキャナ電源Ethernet

aXis2000 に
対応した
データ出力

GUI の整備や様々な測定法の試み -電子収量法を可能に -
ユーザーフレンドリーなソフトウェアの整備
ID#13 の偏光制御を組み合わせた自動測定

・He雰囲気転換電子検出による表面敏感測定
・電圧印可による電気化学反応の空間分布測定

STXM制御ソフトウェア
電圧印加用試料ホルダー

福島

チェルノブイリ

⇒ 粘土鉱物組成の違いが土壌中で安定化してる
　有機物の官能基分布に影響を与えている。

地球温暖化の予測には炭素循環サイクルの情報が不可欠 !!

気候変動予測モデル作製の際には、
土壌タイプごとの安定メカニズム項を
組み込む必要あり

鉄酸化菌により、鉱物 (pyrite) が分解される。そのメカニズム
を解明し、バイオリーチング（微生物を使ったレアメタルの
溶出法）技術に貢献できる。

右回り円偏光 左回り円偏光

偏光反転による磁区コントラストの反転を観測した
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ゼロ磁場・局所領域の
XMCD測定が可能に

STXMによる XMCD顕微分光

Amide & Carboxyl CAromatic C Phenolic & Aliphatic C

微生物が細胞外に多糖類を形成して鉱物を分解しており、
多糖類と鉱物の相互作用が通常の 30-40 倍の鉱物溶解速度の
原因である可能性が高い／Mitsunobu et al. (2015)
鉱物から溶け出した鉄はどこに、どのように存在している？

元素マップ ( 上左図 ) ⇒ 鉄は微生物周辺の多糖類中に多く存在
Fe NEXAFS （上右図）⇒ 微生物および、微生物ー鉱物間から得た
スペクトルは、硫化物・炭酸塩・珪酸塩鉱物のいずれとも一致
せず。フェリハイドライトと Fe(III)-alginate のまざりもの？
解け出した鉄は細胞外多糖中に Fe(II)・(III) として存在する

コンドライト隕石中の風変わりな炭素物質 ／ Kebukawa et al
Hコンドライトや鉄隕石には炭素質コンドライト中の不溶性有機物（IOM）とは異なった、
炭素成分が存在 ⇒ 詳細な研究はあまり行なわれておらず起源はよくわかっていない。
⇒ 微細炭素粒子を測定することで炭素成分の起源や母天体での反応過程を探る。
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Zag 隕石（Hコンドライト隕石）のクラスト中の炭素成分Monahans 隕石（鉄隕石）中のハライトから抽出した炭素成分

IOMとは異なった官能基組成
 ⇒ 星間塵中の炭素物質に類似
炭酸塩ピークは水質変成を示唆

都市・海洋エアロゾル中の有機炭素 (OC) の存在状態：粒子全体 vs. 粒子表面／Sakata et al.
都市・海洋エアロゾル中の有機物の存在状態が気候変動予測のキーポイント
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・OCはエアロゾルの主成分
・OCは直接・間接効果の
　両方に関与（右上図）

・気候変動の重要な要因

・OCの存在状態が不明瞭
  →気候変動への寄与が
　  厳密に評価できていない

都市エアロゾル 海洋エアロゾル (全体) 海洋エアロゾル (表面)

表面
1

2

全体
1
2

C=C凡例： C-H COOH CO3 K LIII-edgeC K-edge NEXAFSスペクトル

＊都市大気

＊海洋大気

直接効果：粒子全体の色に依存 間接効果 : 粒子表面の化学種に依存

吸収

再放射

反射

散乱

反射
雲形成

×
溶けやすい

粒子表面の
化学種

溶けにくい

粒子全体及び表面のそれぞれの OC化学種を同定する必要あり！！

全体: 黒色炭素 (BC) に類似　　 
表面: COOHが主成分
           BCとは異なる

全体: CO3が主成分
          海水の無機炭酸由来 
表面: C=CやCOOHが主成分

　全体のOC ≠ 表面のOC
（両者の化学種特定は初）
正確な化学種解析が気候
変動予測の精緻化に繋がる
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IOMとは異なった官能基組成
 ⇒ 他の隕石には見られない特徴
炭酸塩ピークは水質変成を示唆

チェルノブイリ

腐植物質
(Fulvic acid)

土壌は地球表層最大の有機炭素プールであるが、そこでの有機物の
分解・安定化メカニズムが未だ未解明である。

Fe(II) Fe(III)

704 706 708 710 712 714

N
or

m
al

iz
ed

 a
bs

or
pt

io
n

Energy(eV)

ferrihydrite

pyrite
siderite

biotite

Fe(II)-alginate 

微生物-鉱物間2

微生物-鉱物間1

微生物

Fe(III)-alginate 

Carbon Iron

Carbon/Iron

500 nm pyrite

cells


