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研究成果の概要（和文）：本研究の目的はパルスカウント検出器として機能し、かつ複数個（１０００程度）の
イオンもその個数に応じた出力をえる検出システムを開発することにより極微量の試料の組成比や同位体比の測
定を容易にし、我々の開発している超高感度極微量質量分析システムの機能の飛躍的向上を目指すことであっ
た。高速アナログスイッチとFET入力オペアンプを用いた電子回路の基本設計を行なった。それに基づき試作も
行った。その結果、ほぼ予定の性能に達したが、ベースラインの変動による積分値の変動が見られたこと、初段
アンプ発するノイズが測定結果に無視できない影響をあたえること、等の問題点も見つかった。

研究成果の概要（英文）：The objective of this study is to develop an ion detection system works as a
 pulse counting system and also can detect many ions: more than 1000.
We designed an electronics circuit providing first analog switches and FET amplifiers. The system 
was fulfilled design concepts; however, there were problems such as noise of the first amplifier.

研究分野： 質量分析

キーワード： パルスカウント　イオン検出器　質量分析　アナログ検出
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
我々は超高感度極微量質量分析システムを
開発している。その原理は、まず試料に非常
に小さなスポットに収束されたガリウム一
次イオンビームを照射してサンプルをスパ
ッタする。通常は二次イオン質量分析法
（SIMS）と呼ばれる、この際イオン化され
た試料物質（2 次イオン）を質量分席装置で
検出し試料の分析を行う。 

しかし、スパッタされる粒子はほとんど
が中性の原子やクラスターであり、イオン化
される粒子はごく一部に過ぎない。そこでス
パッタされた中性粒子をフェムト秒レーザ
ーでポストイオン化して質量分析する二次
中性粒子質量分析法を用いることにより、通
常の 2次イオン質量分析法に比べて高感度で
資料の分析を行うことができる。 

ここで、イオン化した粒子の質量分析に
は飛行時間型質量分析計（ time-of-flight 
mass spectrometry :TOFMS）を採用してい
る。 飛行時間型質量分析計には大阪大学で
独自に開発した、多重周回飛行時間型のイオ
ン光学系を採用している。その結果小型装置
であるにも関わらず高い質量分解（５万）が
得られている。  

しかし、一般に TOFMS はイオン信号の
強度測定におけるダイナミックレンジが狭
く、定量分析には不向きとされている。なぜ
なら、TOFMS の信号は数 100M ㎐オーダー
の周波数帯域を持ったイオン信号であるた
めに、数 GHz のサンプリングレートをもつ
高 速 な ア ナ ロ グ ／ デ ジ タ ル 変 換 器
（analog-to-digital converter :ADC）で検出
器からのアナログ信号をデジタル信号に変
換する必要がある。しかし、高速 ADC には
縦の強度を分割する量子化ビット数が８bit
のものが大半である。よって、アナログ出力
強度は０から255の数値に変換されるために、
TOFMSのダイナミックレンジは 255となる。
しかし実際の宇宙化学の分野ではダイナミ
ックレンジは三桁から五桁が必要とされて
いる。したがって単純にはダイナミックレン
ジ不足で実用にならない。 

一方、TOFMS の定量分析には、パルス
カウントという方法がある。これはイオンが
来た時間を測定する方法である。しかし通常
この方法ではイオン 1個をカウントすること
になるが、その結果、1 回の測定では１ビッ
トのダイナミックレンジしかない。実際は 1
回の測定ではなく非常に多数回の測定を加
算して最終的なデータを得ることになる。 

このように、通常のパルスカウント法で
は、ダイナミックレンジが１しかないため、
同時に来たイオンが何個であろうと区別す
ることできない。そのため、同時に複数個の
イオンが来ることが無いように測定条件を
定める必要がある。その場合、一番強度の高
いイオンがその条件を満たすようにする必
要がある。そうすると、頻度の低いイオンに
ついては測定精度をあげるために測定回数

を非常に多くとらなければいけないことに
なり、測定時間が長くなってしまう。したが
って、パルスカウント法の利点は残しながら、
同時複数個のイオンも正しく計測できれば
都合がよい。  

そこで、我々はこの問題を解決するため
に、飛行時間型質量分析計からの新しい信号
取得システムを考案した。この新しいシステ
ムでは、1 個のイオンから一度に１０００個
程度のイオンが一度に入射する場合に対応
できることを目標としている。また高価な従
来のパルスカウントシステムと比較して非
常に安価で実用的であることが特長であり、
広範囲な飛行時間質量分析計に適用可能で
ある。 
 
  
 
２．研究の目的 
背景で示したように、飛行時間型質量分析計
において、微弱なイオン信号を検出する方法
としてパルスカウント法がある。この方法は
イオン 1個を検出できるので検出の下限はな
い。しかし同時に２個以上検出器に到達した
場合でも１個として検出される(同時検出)と
いう欠点が存在する。また、この同時検出現
象を避けるには、測定ごとに、イオン強度の
精緻な設定が必要となる。また、出現頻度が
もっとも多いイオンでも同時検現象が現れ
ないようにするため、出現頻度の低いイオン
の測定精度の向上には非常に長い測定所間
が要求されることになる。 
 本研究の目的はパルスカウント検出器と
して機能し、かつ複数個（１０００程度）の
イオンもその個数に応じた出力をえる検出
システムを開発することにより極微量の試
料の組成比や同位体比の測定を容易にし、
我々の開発している超高感度極微量質量分
析システムの機能の飛躍的向上を目指すこ
とにある。 
  パルスカウント法では検出されたイオ
ンの個数をイオンの到着時間のヒストグラ
ムとしてデータを取得する。したがって到着
時間の分解能はヒストグラムの時間幅でき
まることになる。通常のパルスカウントシス
テムではこの時間分解能の向上のため非常
に高速の電子回路と高速加算器を用いてナ
ノ秒以下のオーダー分解能を実現している。  

しかし今回の目的にはそれほどの時間
分解能は必要とされない。その理由は、多重
時間飛行時間型質量分析計で得られる飛行
時間スペクトルのピーク幅は数１０ナノ秒
かそれ以上あるからである。すなわち時間幅
を数１０ナノ秒程度で設定できればよいこ
とになる。 

一方、ヒストグラムのチャンネル数は通
常 1万オーダーかそれ以上あるのが通常であ
る。しかし、今回の目的ではそのような必要
はない。すなわち、通常測定したい同位体の
数は１０以下である。 



結局今回の目的では時間幅数１０ナノ
秒で１０チャンネル程度のピークを補足で
きれば良いということになる。したがって工
夫しだいで、非常に安価でしかもパルスカウ
ント法とアナログ法の良いところをかねそ
なえたイオン検出システムを構築できるこ
とになる。 
 
 
 
３．研究の方法 
この新しいシステムでは、目的でのべたよう
に、1 個のイオンから一度に１０００個程度
のイオンが一度に入射する場合に対応でき
ることを目標としている。また高価な従来の
パルスカウントシステムと比較して非常に
安価で実用的であることを目指している。 

その原理はいかの通りである。 
 
１．まず、飛行時間質量分析計から出てくる
イオンピーク、すなわち電流パケットを高速
アナログスイッチで切り取る。高速アナログ
スイッチの切り替え時間はデバイスを選べ
ば数ナノ秒は容易に得られるので、今回の目
的である数１０ナノ秒の切り出しは容易に
実現できるはずである。また、個々のデバイ
スは安価であるので複数個のチャンネルを
実装することもよういにできる。このような
特長があるので、このシステムは広範囲な飛
行時間質量分析計に適用可能である。下図は
高速アナログスイッチを用いる切り替え部
の例である。 

 

 

 

 
２．高速アナログスイッチにより切り取られ
た電流パケットは、次に高速オペアンプによ
る積分回路により積分される。その結果積分
出力はイオンの個数に比例した高さとなる。
そのため、オペアンプの雑音レベルから飽和
するまでがダイナミックレンジとなる。その
ため 1 個から 1000 個程度のパルスカウント
的検出は可能である。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

 
       積分回路の例 
 
３．最後に積分回路からの出力はＡＤコンバ
ーターによりデジタル信号に変換される。こ
の際アナログ出力は時間的に一定なので低
速の高分解能ＡＤコンバーターをもちいる
ことができ、システム全体としても安価に構
成できる。 
 
 
 
４．研究成果 
本研究の目的はパルスカウント検出器とし
て機能し、かつ複数個（１０００程度）のイ
オンもその個数に応じた出力をえる検出シ
ステムを開発することにより極微量の試料
の組成比や同位体比の測定を容易にし、我々
の開発している超高感度極微量質量分析シ
ステムの機能の飛躍的向上を目指すことで
あった。高速アナログスイッチと FET 入力オ
ペアンプを用いた電子回路の基本設計を行
なった。それに基づき試作も行った。下図は
本装置をもちいて行った同位体比測定の例
である。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 



以上のように、ほぼ予定の性能に達した。一
方問題点として、 
 
１．、ベースラインの変動による積分値の変
動が見られた。これは結合コンデンサー回路
の工夫で回避できる目途は立っている。 
 
２．初段アンプ発するノイズが測定結果に無
視できない影響をあたえること。これの対策
としては、雑音の少ないオペアンプを採用す
ること、ＭＣＰのゲインを上げることなどで
解決できるものと思われる。 
 
などが存在することが判明している。 
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