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1.  はじめに 

 二次イオン質量分析法（SIMS）は一次イオンを対象試料に照射して試料分子をイオン化し、

放出された二次イオンを質量分析することで試料分子の同定を行う手法である。従来の単原子

イオンを用いた SIMSでは、試料分子の破壊や損傷の蓄積の問題があり、有機試料の分析には適

さなかった。しかし、近年登場したクラスターイオンを用いた SIMSでは、クラスター中の一原

子当たりのエネルギーが数 eVと小さく試料をソフトにスパッタできるため、従来の単原子イオ

ンを用いた SIMSより有機試料に対する二次イオン収率が大きく向上した。これにより、SIMSを

用いた生体試料の高空間分解能イメージング実現への期待が高まっている。しかし、有機試料

の分子量が大きくなるにつれて二次イオン収率が低くなる問題があるため、更なる二次イオン

収率の向上が必要である。 

 我々はクラスター中の一原子当たりのエネルギーが同じであってもクラスターサイズが大き

くなるほど試料表面の分子を多くスパッタできると考え、巨大で多価のクラスターを生成でき

るエレクトロスプレーイオン化(ESI)法に着目した[1]。そして、ESI法により生成したグリセロ

ールクラスターを一次イオンとする SIMS装置を開発した。 

2.  実験 

 本実験では、ESI クラスターイオン源を AccuToF に結合した装置を使用した。また、一次ビ

ームであるグリセロールクラスターについて飛行時間法（ToF）によるクラスターサイズの測定

もできるようにした。クラスターイオン源となるグリセロールは粘度が高いため、水を混合し

て粘度を下げた。また、1 mol/L の酢酸アンモニウムを混合して溶液の導電性を高めた。キャピ

ラリーの先端内径は 50 μm で、溶液はシリンジポンプを用いて流量 1 μL/min で送液した。ター

ゲット試料には、リン脂質の一種である DSPC（C44H88NO8, 789.6u）を用いた。今回は、水の混

合率を 15%から 50%までに変えてDSPC の SIMS測定を行い、二次イオン収率の比較を行った。 

3.  結果と考察 

 水混合率と DSPC の二次イオン収率の関係を  

Fig.1 に示す。ESI 法により生成したクラスターは 1

クラスターあたりの価数が正確に分からないため、

1 価あたりの二次イオン収率で比較した。水混合率

が 15 %から 30 %まで大きくなるにつれ二次イオン

収率は大きくなるが、30 %以上ではあまり変化しな

いことがわかった。一方、ToF 測定をした結果、ク

ラスターのサイズは水混合率が大きくなるほど小

さくなることがわかった。クラスターのサイズが小

さくなれば、クラスター中の一原子当たりのエネル

ギーが大きくなり、より多くの試料分子がスパッタ

されると考えられる。しかし、二次イオン収率がク

ラスターのサイズの縮小に応じて単調な増加を示

さないことから、試料分子をスパッタしてイオン化

する最適なクラスターのサイズがあると考えられ

る。発表当日には、グリセロールクラスターのサイ

ズ分布やスパッタ率についても示す予定である。 
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Fig.1 Secondary ion yield as a function 

of concentration of water 
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Glycerol+water ⇒ DSPC

Accelaration voltage:12 kV

Extraction voltage:5 kV

[DSPC+H]+(m/z=790.6)

同位体も含めて計算している。
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