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(57)【要約】
【課題】質量分析時における放射性セシウムとバリウム
などの他の元素との干渉を抑制し、放射性セシウムの分
離検出および分布可視化を実現することができる質量分
析装置および質量分析方法を提供する。
【解決手段】放射性セシウムを含む試料が配置される試
料台と、前記試料台に配置された試料にイオンビームを
照射し、試料から放射性セシウムを放出させるイオンビ
ーム源と、放射性セシウムを共鳴イオン化させる波長を
有し、かつ、バリウムのイオン化が生じないレーザ強度
である、パルス化されたレーザ光を、放出された放射性
セシウムに照射し、放射性セシウムをイオン化させるレ
ーザ光源と、イオン化された放射性セシウムを質量分析
する分析部と、を備える質量分析装置。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　放射性セシウムを含む試料が配置される試料台と、
　前記試料台に配置された試料にイオンビームを照射し、試料から放射性セシウムを放出
させるイオンビーム源と、
　放射性セシウムを共鳴イオン化させる波長を有し、かつ、バリウムのイオン化が生じな
いレーザ強度である、パルス化されたレーザ光を、放出された放射性セシウムに照射し、
放射性セシウムをイオン化させるレーザ光源と、
　イオン化された放射性セシウムを質量分析する分析部と、
を備える質量分析装置。
【請求項２】
　前記レーザ強度は、１ｍＪ／ｐｕｌｓｅ以下である請求項１に記載の質量分析装置。
【請求項３】
　前記試料台と前記分析部との間に配置され、前記イオンビーム源からのイオンビームを
試料に照射することにより放出された二次イオンを前記試料台側に押し戻すメッシュ電極
を備える請求項１又は請求項２に記載の質量分析装置。
【請求項４】
　前記分析部は、イオン化された放射性セシウムを前記分析部に引き込むための引き込み
電極を有する請求項１～請求項３のいずれか１項に記載の質量分析装置。
【請求項５】
　請求項１～請求項４のいずれか１項に記載の質量分析装置を用いた質量分析方法であっ
て、
　前記試料台に放射性セシウムを含む試料を配置する工程と、
　前記試料台に配置された試料にイオンビームを照射し、試料から放射性セシウムを放出
させる工程と、
　放射性セシウムを共鳴イオン化させる波長を有し、かつ、バリウムのイオン化が生じな
いレーザ強度である、パルス化されたレーザ光を、放出された放射性セシウムに照射し、
放射性セシウムをイオン化させる工程と、
　イオン化された放射性セシウムを質量分析する工程と、
を含む質量分析方法。
【請求項６】
　前記質量分析装置は、前記イオンビーム源からのイオンビームを試料に照射することに
より放出される二次イオンを試料台側に押し戻すメッシュ電極を備え、
　試料から放射性セシウムを放出させる工程の後、かつ、放射性セシウムをイオン化させ
る工程の前に、前記メッシュ電極に電圧を印加することにより、前記イオンビーム源から
のイオンビームを試料に照射することにより放出された二次イオンを試料台側に押し戻す
工程を含む請求項５に記載の質量分析方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、質量分析装置および質量分析方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　セシウムの安定同位体は１３３Ｃｓであり、土壌、植物などに含まれている。一方、セ
シウムの放射性同位体としては、１３４Ｃｓ、１３７Ｃｓがあり、これらの放射性同位体
は半減期が比較的短いために、天然には存在しないが、日本では原発事故により、相当量
の１３４Ｃｓ、１３７Ｃｓが環境中に放出されたとみられている。環境中に放出された1

３４Ｃｓ、１３７Ｃｓの分析には通常、ガンマ線検出器などの放射線測定器が用いられる
。しかしながら、放射線は等方的に放出されるため、放射性物質の分布を示す画像化はガ
ンマ線カメラなどにより可能ではあるが、ミリメートル以下の対象には空間分解能が低い
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ため適用できない。
　一方、質量分析法を用いた場合、原子の重さを基準に識別するため、原理的には放射性
Ｃｓを検出することが可能である。質量分析法においては種々のイオン化方法が存在する
が、レーザ光を用いた共鳴イオン化法は特定の元素を選択的にイオン化できることが知ら
れている。これを共鳴イオン化質量分析法（ＲＩＭＳ）という（例えば、非特許文献１を
参照）。しかしながら、この方法は試料を加熱脱離させたガスの分析であり、微小視野（
ミクロな視野）でのイメージングとは直結しない技術である。
　また、質量分析法の一種であるイオンビームを用いた二次イオン質量分析法（ＳＩＭＳ
）では、細く絞ったイオンビームを走査しながら、試料表面由来の二次イオン強度を記録
することにより、微小視野での元素のイメージングが可能となっている（例えば、非特許
文献２を参照）。
【先行技術文献】
【非特許文献】
【０００３】
【非特許文献１】「Resonant laser ionization mass sｐectrometry: An alternative t
o AMS?」Nuclear Instruments and Methods in Ｐhysics Research B 172(2000) 162-169
【非特許文献２】「Resonance ionization mass sｐectrometry of ion beam sｐuttered
 neutrals for element- and isotoｐe-selective analysis of ｐlutonium in micro-ｐ
articles」Anal Bioanal Chem(2009) 395:1911-1918
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　一般に放射性Ｃｓは存在濃度が極めて低いうえ、土壌や植物など天然試料中には様々な
元素が共存するため、放射性Ｃｓの質量ピークが妨害され、放射性Ｃｓを同定・検出する
ことが困難である。放射性Ｃｓの質量ピークを妨害する原因となるのは、例えば１３７Ｃ
ｓに対して１３７Ｂａ（天然同位体）である。１３７Ｃｓ、１３７Ｂａの精密質量は、そ
れぞれ１３６．９０７０８９、１３６．９０５８２７である。このように、１３７Ｃｓ、
１３７Ｂａの精密質量は非常に近い値であるため、１３７Ｃｓを分離検出する際には少な
くとも１１万程度の非常に高い質量分解能が求められる。さらに、両者の存在比としては
、１３７Ｂａの方が１３７Ｃｓよりも圧倒的に多いため、１３７Ｃｓの分離検出にはそれ
以上の質量分解能が求められる。このことから、従来のＳＩＭＳでは、自然起源の試料か
ら１３７Ｃｓを検出・イメージングすることは困難であり、自然起源の試料から１３７Ｃ
ｓを検出・イメージングする質量分析法は知られていない。
　本発明は上記課題に鑑みてなされたものであり、質量分析時における放射性セシウムと
バリウムなどの他の元素との干渉を抑制し、放射性セシウムの分離検出および分布可視化
を実現することができる質量分析装置および質量分析方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　上記課題は以下の手段により解決される。
＜１＞　放射性セシウムを含む試料が配置される試料台と、前記試料台に配置された試料
にイオンビームを照射し、試料から放射性セシウムを放出させるイオンビーム源と、放射
性セシウムを共鳴イオン化させる波長を有し、かつ、バリウムのイオン化が生じないレー
ザ強度である、パルス化されたレーザ光を、放出された放射性セシウムに照射し、放射性
セシウムをイオン化させるレーザ光源と、イオン化された放射性セシウムを質量分析する
分析部と、を備える質量分析装置。
【０００６】
　まず、放射性セシウムを含む試料を試料台に設置し、その試料にイオンビームを照射し
て放射性セシウムを放出させる。次に、所定の波長および所定のレーザ強度を有するパル
ス化されたレーザ光を放出された放射性セシウムに照射し、放射性セシウムを選択的にイ
オン化させる。そして、選択的にイオン化された放射性セシウムを質量分析することによ
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り、試料中に含まれる他の元素（例えば、１３７Ｂａ）に起因する質量分析時の干渉を抑
制することができ、放射性セシウムの分離検出および分布可視化（イメージング）を実現
することができる。
【０００７】
＜２＞　前記レーザ強度は、１ｍＪ／ｐｕｌｓｅ以下である＜１＞に記載の質量分析装置
。
【０００８】
　上記数値範囲を満たす値にレーザ強度を調整することにより、バリウムのイオン化を抑
制しつつ、放射性セシウムを選択的にイオン化させることができる。
【０００９】
＜３＞　前記試料台と前記分析部との間に配置され、前記イオンビーム源からのイオンビ
ームを試料に照射することにより放出された二次イオンを前記試料台側に押し戻すメッシ
ュ電極を備える＜１＞又は＜２＞に記載の質量分析装置。
【００１０】
　試料にイオンビームを照射した場合、放射性セシウムを含む粒子以外にも二次イオンが
放出される。ここで、メッシュ電極に電圧を印加することで、放出された二次イオンを試
料台側に押し戻すことにより、分析部での二次イオンの検出が抑制される。したがって、
より感度の高い放射性セシウムの分離検出を実現することができる。
【００１１】
＜４＞　前記分析部は、イオン化された放射性セシウムを前記分析部に引き込むための引
き込み電極を有する＜１＞～＜３＞のいずれか１つに記載の質量分析装置。
【００１２】
　例えば、イオン化された放射性セシウムの電荷とは反対の電位となるように引き込み電
極に電圧が印加されることで、イオン化された放射性セシウムは分析部に引き込まれる。
これにより、イオン化された放射性セシウムの検出効率を向上させることができる。
【００１３】
＜５＞　＜１＞～＜４＞のいずれか１つに記載の質量分析装置を用いた質量分析方法であ
って、前記試料台に放射性セシウムを含む試料を配置する工程と、前記試料台に配置され
た試料にイオンビームを照射し、試料から放射性セシウムを放出させる工程と、放射性セ
シウムを共鳴イオン化させる波長を有し、かつ、バリウムのイオン化が生じないレーザ強
度である、パルス化されたレーザ光を、放出された放射性セシウムに照射し、放射性セシ
ウムをイオン化させる工程と、イオン化された放射性セシウムを質量分析する工程と、を
含む質量分析方法。
＜６＞　前記質量分析装置は、前記イオンビーム源からのイオンビームを試料に照射する
ことにより放出される二次イオンを試料台側に押し戻すメッシュ電極を備え、試料から放
射性セシウムを放出させる工程の後、かつ、放射性セシウムをイオン化させる工程の前に
、前記メッシュ電極に電圧を印加することにより、前記イオンビーム源からのイオンビー
ムを試料に照射することにより放出された二次イオンを試料台側に押し戻す工程を含む＜
５＞に記載の質量分析方法。
【００１４】
　上記の質量分析方法についても、上述した質量分析装置と同様の効果を奏する。
【発明の効果】
【００１５】
　本発明によれば、質量分析時における放射性セシウムとバリウムなどの他の元素との干
渉を抑制し、放射性セシウムの分離検出および分布可視化を実現することができる質量分
析装置および質量分析方法が提供される。
【図面の簡単な説明】
【００１６】
【図１】本実施形態に係る質量分析装置の構成を示す概略図である。
【図２】レーザ波長と１３３Ｃｓおよび１３８Ｂａのイオン検出数との関係を示すグラフ
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である。
【図３】本実施形態の質量分析装置を用いてＣｓ、Ｂａ含有試料をイメージングした結果
である。
【図４】本実施形態の質量分析装置により得た質量スペクトルである。
【図５】比較例の質量分析装置を用いてＣｓ、Ｂａ含有試料をイメージングした結果であ
る。
【図６】比較例の質量分析装置により得た質量スペクトルである。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
＜質量分析装置＞
　以下、本発明の一実施形態に係る質量分析装置１００について、図１を用いて説明する
。図１は、本実施形態に係る質量分析装置１００の構成を示す概略図である。
　図１に示すとおり、質量分析装置１００は、放射性セシウムを含む試料が配置される試
料台１０と、試料台１０に配置された試料にイオンビームを照射し、試料から放射性セシ
ウムを放出させるイオンビーム源２０と、放射性セシウムを共鳴イオン化させる波長を有
し、かつ、バリウムのイオン化が生じないレーザ強度である、パルス化されたレーザ光を
、放出された放射性セシウムに照射し、放射性セシウムをイオン化させるレーザ光源４０
と、イオン化された放射性セシウムを質量分析する分析部６０と、を備える。
【００１８】
　質量分析装置１００は、質量分析時における放射性セシウムとバリウムなどの他の元素
との干渉を抑制し、放射性セシウムの分離検出および分布可視化を実現するための装置で
ある。例えば、本実施形態に係る質量分析装置１００を用いることにより、精密質量が非
常に近い１３７Ｃｓおよび１３７Ｂａが含まれる試料から１３７Ｃｓを選択的に分離検出
し、イメージングすることができる。以下、質量分析装置１００の各構成について説明す
る。
【００１９】
（試料台）
　試料台１０には分析対象となる試料が配置される。試料台１０は、イオンビームの照射
位置を調整するため、ターゲットとなる試料の位置を適宜調整可能なマニピュレータを有
していることが好ましい。
　また、試料中に含まれる放射性セシウムの分離検出を行なう際は、質量分析装置１００
の内部を真空状態にすることが好ましい。
【００２０】
　分析対象となる試料としては、放射性セシウムを含む試料であれば特に限定されないが
、例えば、１３７Ｃｓおよび１３７Ｂａが含まれる試料が好ましい。精密質量が非常に近
い１３７Ｃｓおよび１３７Ｂａが含まれる試料は、通常、１３７Ｃｓを選択的に分離検出
してイメージングすることは困難であるが、本実施形態の質量分析装置１００を用いるこ
とにより、１３７Ｃｓを選択的に分離検出してイメージングすることが可能である。
【００２１】
（イオンビーム源）
　イオンビーム源２０は、試料台１０に配置された試料にイオンビームを照射することに
より、放射性セシウムを放出させるためのビーム源である。イオンビーム源２０としては
、イオンビームを試料に照射したときに試料から放射性セシウムを放出させることができ
れば特に限定されず、例えば、集束イオンビーム（ＦＩＢ）装置など、一般に入手可能な
装置を用いることができる。イオンビームを試料に照射する際は、例えば、液体金属のガ
リウムイオン源からイオンビームを取り出し、集束させた上で、ナノスケールの精度で試
料にパルス状に照射させてもよい。イオンビーム源２０により試料台１０に配置される試
料にイオンビームを照射すると、試料から放射性セシウムを含む粒子や二次イオンが放出
される。
【００２２】



(6) JP 2016-24992 A 2016.2.8

10

20

30

40

50

　試料表面上を走査するようにイオンビームを試料に照射することが好ましい。これによ
り、照射領域における放射性セシウムの信号量を記録することでミクロなスケールでのイ
メージングが可能となる。なお、イオンビーム源２０を固定し、試料を配置した試料台１
０を移動させて信号量を記録してもよい。
【００２３】
（メッシュ電極）
　本実施形態に係る質量分析装置１００は、試料台１０と分析部６０との間に配置された
メッシュ電極３０を備える。メッシュ電極３０は、イオンビーム源２０からのイオンビー
ムを試料に照射することにより放出された二次イオンを試料台側に押し戻すために用いら
れる電極である。二次イオンを静電的に押し戻すため、メッシュ電極３０には二次イオン
の電荷と同極の高電圧が印加される。また、メッシュ電極３０の電位は、二次イオンを試
料台１０側に押し出し可能な電位、または後述するようなイオン化された放射性セシウム
を分析部６０に引き込み可能な電位に切り替えることが可能である。具体的には、高電圧
源３１がメッシュ電極３０に接続されており、正負のパルス電圧を所定のタイミングで印
加することが可能となっている。さらに、制御部５０により、パルス電圧を印加するタイ
ミングが制御されている。
【００２４】
　ここで、メッシュ電極３０は、網目状の電極であり、開口率（メッシュ電極の全面積
に対する開口部の割合）が高いことが好ましい。開口率が高いほど、イオン化された放射
性セシウム（ポストイオン）が効率よくメッシュ電極３０を通過できる。例えば、７０％
～９０％の開口率のメッシュ電極を用いることが好ましい。また、メッシュ電極３０のメ
ッシュを細かく、かつ細くして開口率を上げることが好ましい。これにより、メッシュが
粗くなることに起因して生じる電界の歪みを抑制できる。
【００２５】
　メッシュ電極３０の材料は、導電性を有すれば特に限定されず、例えば銅、アルミニウ
ム、タングステン等、加工が容易で薄膜状に形成可能なものが挙げられる。なお、メッシ
ュ電極３０は、放出された二次イオンに対して電界が均一に印加できるように、金属平板
に円形、六角形等の細かい穴がパンチングにより形成されたものであってもよい。
【００２６】
　また、メッシュ電極３０はなるべく試料表面に近い位置に配置されることが好ましい。
これにより、試料から放出された二次イオンが拡散する前に効率よく二次イオンを試料台
１０側に押し戻すことができ、さらに、試料から放出された放射性セシウムが拡散する前
に効率よくレーザ光源４０からレーザ光を照射できる。
　また、メッシュ電極３０は、レーザ光源４０から照射されるレーザ光が、試料台１０と
メッシュ電極３０との間を通ることができる位置に配置されることが好ましく、例えば、
試料台１０とメッシュ電極３０との間の距離は、２ｍｍ～５ｍｍであることが好ましい。
なお、この距離は、分析部６０の位置、質量分析装置１００の大きさに応じて適宜変更し
てもよい。
【００２７】
　メッシュ電極３０に電圧を印加することで、放出された二次イオンを試料台１０側に押
し戻すことにより、二次イオンが分析部６０にて検出されることが抑制される。したがっ
て、より感度の高い放射性セシウムの分離検出を実現することができる。
【００２８】
（レーザ光源）
　レーザ光源４０は、放射性セシウムを共鳴イオン化させる波長を有し、かつ、バリウム
のイオン化が生じないレーザ強度である、パルス化されたレーザ光を、放出される放射性
セシウムに照射することで、放射性セシウムをイオン化させるために用いられる光源であ
る。図１に示すように、試料台１０とメッシュ電極３０との間をレーザ光源４０から照射
されるレーザ光が通ることができる位置に、レーザ光源４０が配置されることが好ましい
。また、レーザ光源４０は、試料台１０とメッシュ電極３０との間で試料台１０の表面に
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平行にレーザ光を照射可能なものであることが好ましい。
【００２９】
　レーザ光源４０は、所定の波長および所定のレーザ強度を有するレーザ光を放出された
放射性セシウムに照射することにより、放射性セシウムを選択的にイオン化させる。つま
り、放射性セシウムを共鳴イオン化させる波長を有するレーザ光を、放射性セシウムを含
む粒子に照射することにより、放射性セシウム以外の粒子をイオン化させずに放射性セシ
ウムを選択的にイオン化させる。さらに、バリウムのイオン化が生じないレーザ強度であ
る、パルス化されたレーザ光を、放射性セシウムを含む粒子に照射することにより、当該
粒子にバリウムが含まれる場合であってもバリウムのイオン化が抑制され、放射性セシウ
ムを選択的にイオン化することができる。
【００３０】
　レーザ光源４０から照射されるレーザ光の波長としては、放射性セシウムの共鳴波長と
同じ波長であってもよく、４５９．３ｎｍ又は４５５．５ｎｍであることが好ましい。共
鳴波長は元素に固有の値であり、放射性セシウムである１３７Ｃｓを選択的にイオン化さ
せ、かつ、バリウム（特に、１３７Ｂａ）などの他の元素のイオン化を抑制することがで
きるため、イオン化された１３７Ｃｓを選択的に分析部６０にて検出することが可能とな
る。この結果、質量分析時における３７Ｃｓとバリウムなどの他の元素との干渉を抑制さ
れる。
【００３１】
　上述したように、１３７Ｃｓを選択的にイオン化することができるため、精密質量が１

３７Ｃｓと非常に近く、自然界に多く存在する１３７Ｂａからの分離検出が可能となる。
さらに、質量分析時における１３７Ｃｓと１３７Ｂａとの干渉を抑制し、１３７Ｃｓの分
離検出および分布可視化を実現することができる。
【００３２】
　本明細書において、「バリウムのイオン化が生じないレーザ強度」とは、バリウムのイ
オン化がまったく発生しないレーザ強度だけでなく、ごく少量のバリウム、例えば、レー
ザ光が照射されたバリウムのうち、０．０１％以下のバリウムがイオン化されるレーザ強
度も含まれる。
【００３３】
　レーザ光源４０から照射されるレーザ光のレーザ強度としては、バリウムのイオン化が
生じないレーザ強度であり、かつ、放射性セシウムをイオン化させることができるレーザ
強度であれば特に限定されない。そのようなレーザ強度としては、例えば、１ｍＪ／ｐｕ
ｌｓｅ以下であることが好ましく、０．８ｍＪ／ｐｕｌｓｅ以下であることがより好まし
い。また、放射性セシウムを効率よくイオン化させる観点から、レーザ強度は、０．１ｍ
Ｊ／ｐｕｌｓｅ以上であることが好ましく、０．５ｍＪ／ｐｕｌｓｅ以上であることがよ
り好ましい。
【００３４】
　イオンビーム源２０からのイオンビームが照射されることにより放出される放射性セシ
ウムは、等方的ではないが散逸して飛んでいき、概ね距離の２乗に比例して放射性セシウ
ム原子の空間的密度が低下すると考えられる。そのため、レーザ光源４０から照射される
レーザ光が、試料台１０の表面近くに照射されるようにレーザ光源４０を設置することが
好ましい。これにより、放出された放射性セシウムを効率よくイオン化することができる
。試料台１０の表面に平行にレーザ光を照射する場合、例えば、レーザ光と試料台１０の
表面との間隔は、１ｍｍ程度であることが好ましい。
【００３５】
　レーザ光源４０としては、放射性セシウムを共鳴イオン化させる波長であり、かつ、バ
リウムのイオン化が生じないレーザ強度である、パルス化されたレーザ光を照射できるも
のであればよく、例えば、市販の紫外線レーザ発生装置等の波長可変レーザを用いること
が可能である。
【００３６】
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　レーザ光源４０としては、一台の波長可変レーザを使用してもよい。この場合、放射性
セシウムの共鳴波長を有するレーザ光を照射することで、基底状態の放射性セシウムが１
光子を吸収する際に共鳴準位に励起し、さらに２光子目を吸収することでイオン化（１色
２光子共鳴イオン化）する。
　また、レーザ光源４０として、二台以上の波長可変レーザを使用してもよい。二台以上
の波長可変レーザを用いることにより、より選択的な放射性セシウムの共鳴準位への励起
および放射性セシウムの共鳴イオン化が可能となり、放射性セシウム以外の他の元素がイ
オン化することによる検出感度の低下を好適に抑制することができる。そのため、レーザ
光源としては、三台の波長可変レーザを用いて、例えば、８５２．１ｎｍ、６２１．３ｎ
ｍ、１０２４ｎｍといった波長のレーザ光を照射してイオン化（３色３光子共鳴イオン化
）してもよい。
【００３７】
（分析部）
　分析部６０は、イオン化された放射性セシウムを質量分析するためのものである。分析
部６０としては、例えばセクター磁場型質量分析装置、飛行時間型質量分析装置（ＴＯＦ
－ＭＳ）、四重極型質量分析装置（ＱＭＳ）等、種々の装置が適用可能である。分析部６
０には、例えば分析部６０の先端、即ち、メッシュ電極３０側に、イオン化された放射性
セシウムを分析部６０（ポストイオン）に引き込むための引き込み電極６１が設けられる
。そして、この引き込み電極６１は、イオン化された放射性セシウムを分析部６０に引き
込み可能な電位に設定されればよい。
【００３８】
（制御部）
　制御部５０は、質量分析装置１００が備える各構成の制御を行なうものであり、具体的
には、イオンビーム源２０から照射されるイオンビームの照射タイミング制御、メッシュ
電極３０および引き込み電極６１の電圧印加制御、ならびにレーザ光源４０から照射され
るレーザ光の照射タイミング制御を行なうものである。次に、制御部５０による各構成の
制御方法について説明する。
【００３９】
　まず、制御部５０は、試料から放出される二次イオンを押し出し可能な電位（二次イオ
ンの電荷と同極の電位）にメッシュ電極３０を設定した状態でイオンビーム源２０からイ
オンビームを試料に照射するように制御する。これにより、イオンビームが試料に照射さ
れることにより放出された二次イオンは試料台１０側に押し戻されるが、放出された放射
性セシウムは試料台１０側に押し戻されない。
　なお、イオンビーム源２０からイオンビームを試料に照射する前に、二次イオンを押し
出し可能な電位にメッシュ電極３０を設定してもよく、イオンビームの照射と同時、ある
いは、イオンビームの照射の直後に、二次イオンを押し出し可能な電位にメッシュ電極３
０を設定してもよい。
【００４０】
　次に、制御部５０は、イオンビームを試料に照射してから所定の時間が経過した後に、
メッシュ電極３０の電位を反転させるとともに、放出された放射性セシウムにレーザ光を
照射するようにレーザ光源４０を制御する。レーザ光を放射性セシウムに照射することに
より、放射性セシウムをイオン化され、イオン化された放射性セシウムは、メッシュ電極
３０側に引き込まれる。
【００４１】
　次に、制御部５０は、レーザ光を放射性セシウムに照射してから所定の時間が経過した
後に、イオン化された放射性セシウムを引き込み可能な電位（イオン化された放射性セシ
ウムの電荷と反対の電位）に引き込み電極６１を設定するとともに、メッシュ電極３０の
電位を反転させるように制御する。これにより、イオン化された放射性セシウムは、分析
部に効率よく引き込まれ、放射性セシウムの検出効率を向上させることができる。
【００４２】
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＜質量分析方法＞
　本実施形態に係る質量分析装置１００を用いた質量分析方法についても、本発明の範囲
に含まれる。以下、質量分析方法について説明する。
　まず、試料台１０に放射性セシウムを含む試料を配置する。
【００４３】
　次に、試料台１０に配置された試料にイオンビームを照射し、試料から放射性セシウム
を放出させる。このとき、試料から放射性セシウムを含む粒子と二次イオンが放出される
。
【００４４】
　さらに、放射性セシウムを共鳴イオン化させる波長を有し、かつ、バリウムのイオン化
が生じないレーザ強度である、パルス化されたレーザ光を、放出された放射性セシウムに
照射する。これにより、放射性セシウムがイオン化されるが、放射性セシウム以外の粒子
についてはイオン化されない。
【００４５】
　そして、イオン化された放射性セシウムを分析部６０に引き込み、質量分析を行なう。
このとき、前述したレーザ光の照射により、放射性セシウムが選択的にイオン化されてい
るため、質量分析時における放射性セシウムとバリウムなどの他の元素との干渉が抑制さ
れ、放射性セシウムの分離検出およびイメージングが可能である。
【００４６】
　本実施形態に係る質量分析方法は、試料から放射性セシウムを放出させた後、かつ、放
射性セシウムをイオン化させる前に、メッシュ電極３０に電圧を印加することにより、二
次イオンを試料台１０側に押し戻してもよい。これにより、放出された二次イオンが試料
台側に押し戻され、分析部６０での二次イオンの検出が抑制される。したがって、より感
度の高い放射性セシウムの分離検出を実現することができる。
【００４７】
　本実施形態に係る質量分析装置および質量分析方法を用いれば、観察視野１００μｍ～
１μｍにおいて、放射性セシウムの分布状態を観察することができる。さらに、上記質量
分析装置および質量分析方法は、放射能汚染の現状把握、除染技術などへの利用が期待で
きる。
【００４８】
＜実験＞
（共鳴イオン化の確認）
　Ｃｓに対する共鳴イオン化の効果を示す実験結果について、図２を用いて説明する。図
２は、レーザ波長と１３３Ｃｓおよび１３８Ｂａのイオン検出数との関係を示すグラフで
ある。本実験では、安定同位体である１３３Ｃｓおよび１３８Ｂａを試料として用い、レ
ーザ光の波長を掃引しながら各々のイオン検出数をプロットし、グラフ化した。１３３Ｃ
ｓは４５９．３ｎｍに共鳴準位が存在するため、この波長においてイオン検出数が大幅に
増大している。これに対し、１３８Ｂａでは、この波長においてイオン検出数の増大は見
られない。よって、４５９．３ｎｍのレーザ光にて粒子をイオン化した場合、１３３Ｃｓ
を選択的に検出できることがわかる。なお、４５９．３ｎｍ以外の波長域にて検出されて
いる１３３Ｃｓは波長に依存しない非共鳴イオン化による信号であり、レーザ光の照射密
度を適宜減らすことにより、この信号の量は減少させることができる。
【００４９】
　以下、本実施形態の質量分析装置を用いたＣｓ、Ｂａ含有試料のイメージングについて
、図３、４を用いて説明する。図３は、本実施形態の質量分析装置を用いてＣｓ、Ｂａ含
有試料をイメージングした結果であり、図４は、本実施形態の質量分析装置により得た質
量スペクトルである。
　本実験では、安定同位体である１３３Ｃｓ、１３７Ｂａ、１３８Ｂａなどを混合した試
薬を測定試料としてＲＩＭＳ測定を行なった。まず、測定試料に対して加速電圧３０ｋＶ
、ビーム電流約１０ｎＡの照射条件でイオンビームを照射した。なお、観察視野は１００
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１０側に押し戻した後、イオンビームを照射することにより放出された粒子に対して、波
長が４５９．３ｎｍであり、レーザ強度が１ｍＪ／ｐｕｌｓｅであるパルス化されたレー
ザ光を照射し、１３３Ｃｓを選択的にイオン化させた。イオン化させた１３３Ｃｓを分析
部６０に引き込み、質量分析を行なった。結果は図３、４のとおりであり、図４中、横軸
は質量電荷比（ｍ／ｚ）であり、縦軸は検出強度であり、図４は、図３中の四角で示す部
分のスペクトルを表わしている。
【００５０】
　図３、４に示すとおり、１３３Ｃｓと比較して１３７Ｂａ、１３８Ｂａはほとんど検出
されず、所定の波長およびレーザ強度を有するレーザ光を照射することにより１３３Ｃｓ
が選択的に検出されていることがわかった。図４に示すとおり、１３７Ｂａの質量ピーク
は発生していないため、測定試料に１３７Ｃｓが含まれており、かつ、１３７Ｃｓを選択
的にイオン化させた場合には１３７Ｃｓのピークのみが発生すると考えられる。さらに、
１３３Ｃｓと１３７Ｃｓとで共鳴波長は同じであるとみなしてよいため、本実験の質量分
析方法により、１３７Ｃｓを分離検出可能であることが想定される。
【００５１】
　以下、比較例の質量分析装置を用いたＣｓ、Ｂａ含有試料のイメージングについて、図
５、６を用いて説明する。図５は、比較例の質量分析装置を用いてＣｓ、Ｂａ含有試料を
イメージングした結果であり、図６は、比較例の質量分析装置により得た質量スペクトル
である。
　本実験では、上記と同じ測定試料を用いてＳＩＭＳ測定を行なった。まず、測定試料に
対して、加速電圧３０ｋＶ、ビーム電流約１０ｎＡの照射条件でイオンビームを照射した
。イオンビームを照射することにより放出された二次イオン（イオン化された１３３Ｃｓ
、１３７Ｂａなどを含む）を分析部６０に引き込み、質量分析を行なった。
【００５２】
　本実験では、二次イオン化に元素選択性がないため、図５、６に示すとおり、Ｃｓおよ
びＢａが共に検出された。また、図６に示すとおり、１３７Ｂａの質量ピークが発生して
おり、測定試料に１３７Ｃｓが含まれていた場合には１３７Ｃｓおよび１３７Ｂａの質量
ピークが同じ位置に発生すると考えられる。その結果、本実験の質量分析方法では、１３

７Ｃｓを分離検出することができないことがわかった。
【符号の説明】
【００５３】
　１０　　試料台
　２０　　イオンビーム源
　３０　　メッシュ電極
　３１　　高電圧源
　４０　　レーザ光源
　５０　　制御部
　６０　　分析部
　６１　　引き込み電極
　１００　質量分析装置
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