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(57)【要約】
【課題】容易に、良好なマスイメージを生成することが
できる質量分析装置を提供する。
【解決手段】質量分析装置１００は、試料を測定領域ご
とにイオン化し、生成されたイオンを質量分離し検出す
る測定部１０と、測定部１０の測定結果に基づいて、測
定領域ごとにマススペクトルを取得するマススペクトル
取得部（データ取得部２４）と、マススペクトル取得部
で取得された複数のマススペクトルに基づいて、マスイ
メージを生成するマスイメージ生成部（データ処理部２
６）と、を含み、マスイメージ生成部は、複数のマスス
ペクトルの少なくとも一部を積算して、積算マススペク
トルを生成する処理と、積算マススペクトルから同一化
合物由来のピークを抽出する処理と、抽出された同一化
合物由来のピークに基づいて、マスイメージを生成する
処理と、を行う。
【選択図】図１



(2) JP 2017-173103 A 2017.9.28

10

20

30

40

50

【特許請求の範囲】
【請求項１】
　試料の所定領域内に設定された複数の測定領域の各々に対して、質量分析を行うことに
よりマスイメージを生成する質量分析装置であって、
　前記試料を前記測定領域ごとにイオン化し、生成されたイオンを質量分離し検出する測
定部と、
　前記測定部の測定結果に基づいて、前記測定領域ごとにマススペクトルを取得するマス
スペクトル取得部と、
　前記マススペクトル取得部で取得された複数のマススペクトルに基づいて、マスイメー
ジを生成するマスイメージ生成部と、
を含み、
　前記マスイメージ生成部は、
　複数のマススペクトルの少なくとも一部を積算して、積算マススペクトルを生成する処
理と、
　前記積算マススペクトルから同一化合物由来のピークを抽出する処理と、
　抽出された同一化合物由来のピークに基づいて、マスイメージを生成する処理と、
を行う、質量分析装置。
【請求項２】
　請求項１において、
　同一化合物由来のピークを抽出する処理では、モノアイソトピックピーク、および当該
モノアイソトピックピークに関連する同位体ピークを抽出して、ピークグループを作成し
、
　マスイメージを生成する処理では、前記ピークグループに含まれる複数のピークの各々
についてマスイメージを生成し、生成された複数のマスイメージを積算する、質量分析装
置。
【請求項３】
　請求項２において、
　同一化合物由来のピークを抽出する処理では、抽出する同位体ピークの数を、マススペ
クトルの質量範囲に応じて変更する、質量分析装置。
【請求項４】
　請求項２または３において、
　同一化合物由来のピークを抽出する処理では、さらに、付加イオンが異なる同一化合物
由来のピークを抽出して、前記ピークグループを作成する、質量分析装置。
【請求項５】
　請求項２ないし４のいずれか１項において、
　同一化合物由来のピークを抽出する処理では、さらに、高分子ポリマーにおいて繰り返
し単位数が異なる同一化合物由来のピークを抽出して、前記ピークグループを作成する、
質量分析装置。
【請求項６】
　請求項２ないし５のいずれか１項において、
　マスイメージを生成する処理で生成された複数のマスイメージを記憶する記憶部を含む
、質量分析装置。
【請求項７】
　請求項２ないし６のいずれか１項において、
　前記ピークグループに含まれるピークを表示部に表示させる処理を行う表示処理部を含
む、質量分析装置。
【請求項８】
　請求項１ないし７のいずれか１項において、
　前記測定部は、前記イオンを質量分離し検出する質量分析部を有し、
　前記質量分析部は、飛行時間型質量分析器、電場型フーリエ変換質量分析器、または磁
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場型フーリエ変換イオンサイクロトロン共鳴型質量分析器である、質量分析装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、質量分析装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　質量分析装置は、質量分析法（Ｍａｓｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ）により試料の分
析を行うための装置である。質量分析装置は、試料をイオン化するイオン源、イオンの質
量を価数で除した値（ｍ／ｚ）ごとに分離・検出する質量分析部、マススペクトルの作成
やデータ処理を行うデータ処理部、に分けることができる。
【０００３】
　質量分析法において、質量ｍは、１２Ｃを１２ｕとする単位系であらわされる。そのた
め、１価のイオンの場合、概して１ｕおきにピークが観測される。
【０００４】
　質量分析装置には、下記表１に示すように多様な種類がある。
【０００５】
【表１】

【０００６】
　表１に示すように、質量分析装置は、分解能の観点から、低質量分解能ＭＳ、高質量分
解能ＭＳ、および超高質量分解能ＭＳに分けることができる。
【０００７】
　低質量分解能ＭＳは、質量分離・質量精度がともに１ｕが分離できる程度に設定されて
いる。高質量分解能ＭＳは、１ｕの質量分離は容易に達成でき、質量精度も数ｐｐｍを達
成できる。しかし、高質量分解能ＭＳと低質量分解能ＭＳとでは、マススペクトルに現れ
るピーク数には大きな差はない。
【０００８】
　一方、近年、０．１ｕ～０．２ｕ程度の質量分離が可能な超高質量分解能ＭＳも普及し
ている。０．１ｕ～０．２ｕの差の質量分離が可能となると、分子を構成する原子の質量
欠損を足し合わせた整数質量からのずれを分離できるようになる。そのため、超高質量分
解能ＭＳでは、マススペクトルに現れるピーク数は、低質量分解能ＭＳや高質量分解能Ｍ
Ｓの数倍～１０倍以上に増える。また、超高質量分解能ＭＳでは、１ｐｐｍ程度の質量精
度も達成できるため、精密質量による化合物の推定が容易である。一方で、超高質量分解
能ＭＳは高い質量分解能を有するため、得られるマススペクトルは複雑であり、適切にピ
ーク情報を引き出す手法が必要となる。
【０００９】
　低質量分解能ＭＳに分類されるのは、主に、四重極型ＭＳ（ＱＭＳ）、イオントラップ
型ＭＳ（ＩＴ　ＭＳ）、リニア型ＴＯＦＭＳである。高質量分解能ＭＳに分類されるのは
、主に、リフレクトロン型ＴＯＦＭＳである。近年、ＴＯＦＭＳの中にも飛行距離を延ば
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す工夫が施され、超高質量分解能ＭＳに分類できるものもでてきている（非特許文献１参
照）。例えば、多重反射型ＴＯＦＭＳや、多重周回型ＴＯＦＭＳは、飛行距離を延ばす工
夫が施されており、超高質量分解能ＭＳに分類できる。また、超高質量分解能ＭＳとして
は、さらに、電場型フーリエ変換型ＭＳ（ＦＴ　ＭＳ）や、磁場型フーリエ変換型イオン
サイクロトロン共鳴型ＭＳ（ＦＴ－ＩＣＲ　ＭＳ）等がある。
【００１０】
　近年、二次元の位置情報と各位置に含まれる化合物の質量と存在量の情報を得る手法と
して、マスイメージングが注目されている（例えば特許文献１参照）。マスイメージング
は、例えば、一次イオンを試料表面に照射し、生成された二次イオンを分析する二次イオ
ン質量分析法（Ｓｅｃｏｎｄａｒｙ　Ｉｏｎ　Ｍａｓｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ、Ｓ
ＩＭＳ）や、レーザーを試料表面に照射し、生成されたイオンを分析するレーザー脱離イ
オン化質量分析法（Ｌａｓｅｒ　Ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎ／Ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ　Ｍａｓ
ｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ、ＬＤＩ－ＭＳ）などを用いて行うことができる。
【００１１】
　マスイメージングでは、試料表面に区画された微小領域ごとに、マススペクトルが得ら
れる。そのため、マスイメージングで得られるデータは（Ｘ，Ｙ，ｍ／ｚ，イオン強度）
となる。なお、Ｘ、Ｙは微小領域の座標を表している。
【００１２】
　マスイメージングを行うことで、特定の化合物のｍ／ｚを指定してその化合物の２次元
分布、すなわちマスイメージを描画することができる。また、マスイメージ中のある関心
領域（ＲＯＩ）に含まれる複数のピクセルの各マススペクトルを積算して、当該領域に局
在する化合物の情報を得ることができる。
【００１３】
　超高質量分解能ＭＳを用いてマスイメージングを行うと、低質量分解能ＭＳ、高質量分
解能ＭＳでは得られない、明確な化合物の分布を得ることができる（非特許文献２参照）
。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１４】
【特許文献１】特開２０１５－１４６２８８号公報
【非特許文献】
【００１５】
【非特許文献１】Ｍ．Ｔｏｙｏｄａ，Ｄ．Ｏｋｕｍｕｒａ，Ｍ．Ｉｓｈｉｈａｒａ　ａｎ
ｄ　Ｉ．Ｋａｔａｋｕｓｅ，　Ｊ．Ｍａｓｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍ，２００３，３８，１１
２５－１１４２．
【非特許文献２】Ｔ．Ｓａｔｏｈ，Ａ．Ｋｕｂｏ，Ｈ．Ｈａｚａｍａ，Ｋ．Ａｗａｚｕ，
Ｍ．Ｔｏｙｏｄａ，Ｍａｓｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ　Ｖｏｌ．３（２０１４），Ｓ
００２７
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１６】
　マスイメージングにおいて測定データからマスイメージを描く際に、ユーザーは、マス
スペクトル上に観測されているピークの中心と幅を指定する。しかしながら、超高質量分
解能ＭＳを用いて得られたマススペクトルには多数のピークが存在しており、この多数の
ピークから所望のピークを選択することは、多大な労力を必要とする。
【００１７】
　本発明は、以上のような問題点に鑑みてなされたものであり、本発明のいくつかの態様
に係る目的の１つは、容易に、良好なマスイメージを生成することができる質量分析装置
を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
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【００１８】
　（１）本発明に係る質量分析装置は、
　試料の所定領域内に設定された複数の測定領域の各々に対して、質量分析を行うことに
よりマスイメージを生成する質量分析装置であって、
　前記試料を前記測定領域ごとにイオン化し、生成されたイオンを質量分離し検出する測
定部と、
　前記測定部の測定結果に基づいて、前記測定領域ごとにマススペクトルを取得するマス
スペクトル取得部と、
　前記マススペクトル取得部で取得された複数のマススペクトルに基づいて、マスイメー
ジを生成するマスイメージ生成部と、
を含み、
　前記マスイメージ生成部は、
　複数のマススペクトルの少なくとも一部を積算して、積算マススペクトルを生成する処
理と、
　前記積算マススペクトルから同一化合物由来のピークを抽出する処理と、
　抽出された同一化合物由来のピークに基づいて、マスイメージを生成する処理と、
を行う。
【００１９】
　このような質量分析装置では、マスイメージ生成部が積算マススペクトルから同一化合
物由来のピークを抽出する処理を行うため、例えば１つの測定領域のマススペクトルから
ピークの抽出を行う場合と比べて、各ピークを正確に分離、検出することができる。また
、マスイメージ生成部が同一化合物由来のピークに基づいてマスイメージを生成するため
、例えば１つのピーク（例えばモノアイソトピックピーク）からマスイメージを生成する
場合と比べて、Ｓ／Ｎ比が高く、化合物の正確な強度分布の情報が得られるマスイメージ
を生成することができる。したがって、このような質量分析装置では、容易に、良好なマ
スイメージを生成することができる。
【００２０】
　（２）本発明に係る質量分析装置において、
　同一化合物由来のピークを抽出する処理では、モノアイソトピックピーク、および当該
モノアイソトピックピークに関連する同位体ピークを抽出して、ピークグループを作成し
、
　マスイメージを生成する処理では、前記ピークグループに含まれる複数のピークの各々
についてマスイメージを生成し、生成された複数のマスイメージを積算してもよい。
【００２１】
　このような質量分析装置では、同一化合物由来のモノアイソトピックピークおよび同位
体ピークの情報を含むマスイメージを生成することができる。したがって、このような質
量分析装置では、良好なマスイメージを生成することができる。
【００２２】
　（３）本発明に係る質量分析装置において、
　同一化合物由来のピークを抽出する処理では、抽出する同位体ピークの数を、マススペ
クトルの質量範囲に応じて変更してもよい。
【００２３】
　このような質量分析装置では、良好なマスイメージを生成することができる。
【００２４】
　（４）本発明に係る質量分析装置において、
　同一化合物由来のピークを抽出する処理では、さらに、付加イオンが異なる同一化合物
由来のピークを抽出して、前記ピークグループを作成してもよい。
【００２５】
　このような質量分析装置では、付加イオンが異なる同一化合物由来のピークの情報を含
むマスイメージを生成することができる。したがって、このような質量分析装置では、良
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好なマスイメージを生成することができる。
【００２６】
　（５）本発明に係る質量分析装置において、
　同一化合物由来のピークを抽出する処理では、さらに、高分子ポリマーにおいて繰り返
し単位数が異なる同一化合物由来のピークを抽出して、前記ピークグループを作成しても
よい。
【００２７】
　このような質量分析装置では、高分子ポリマーにおいて繰り返し単位数が異なる同一化
合物由来のピークの情報を含むマスイメージを生成することができる。したがって、この
ような質量分析装置では、良好なマスイメージを生成することができる。
【００２８】
　（６）本発明に係る質量分析装置において、
　マスイメージを生成する処理で生成された複数のマスイメージを記憶する記憶部を含ん
でいてもよい。
【００２９】
　（７）本発明に係る質量分析装置において、
　前記ピークグループに含まれるピークを表示部に表示させる処理を行う表示処理部を含
んでいてもよい。
【００３０】
　（８）本発明に係る質量分析装置において、
　前記測定部は、前記イオンを質量分離し検出する質量分析部を有し、
　前記質量分析部は、飛行時間型質量分析器、電場型フーリエ変換質量分析器、または磁
場型フーリエ変換イオンサイクロトロン共鳴型質量分析器であってもよい。
【図面の簡単な説明】
【００３１】
【図１】本実施形態に係る質量分析装置を模式的に示す図。
【図２】試料の測定の対象となる領域を、測定領域ごとに分割した状態を模式的に示す図
。
【図３】Ａｎｇｉｏｔｅｎｓｉｎ　ＩＩの同位体ピークのイオン強度分布を示す図。
【図４】ＡＣＴＨ　Ｆｒａｇｍｅｎｔ　１８－３９の同位体ピークのイオン強度分布を示
す図。
【図５】積算マススペクトルからモノアイソトピックピークを抽出する処理を説明するた
めの図。
【図６】積算マススペクトルから同位体ピークを抽出する処理を説明するための図。
【図７】データ処理の結果を表示する画面の一例を示す図。
【図８】本実施形態に係る質量分析装置の動作の一例を示すフローチャート。
【発明を実施するための形態】
【００３２】
　以下、本発明の好適な実施形態について図面を用いて詳細に説明する。なお、以下に説
明する実施形態は、特許請求の範囲に記載された本発明の内容を不当に限定するものでは
ない。また、以下で説明される構成の全てが本発明の必須構成要件であるとは限らない。
【００３３】
　１．　質量分析装置
　まず、本実施形態に係る質量分析装置について図面を参照しながら説明する。図１は、
本実施形態に係る質量分析装置１００を模式的に示す図である。
【００３４】
　質量分析装置１００は、試料Ｓの所定領域内に設定された複数の測定領域の各々に対し
て、質量分析を行うことによりマスイメージを生成する装置である。質量分析装置１００
は、図１に示すように、測定部１０と、制御部２０と、表示部３０と、操作部３２と、を
含む。
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【００３５】
　測定部１０は、試料Ｓを設定された測定領域ごとにイオン化し、生成されたイオン（イ
オン群）を質量分離し検出する。
【００３６】
　図２は、試料Ｓの測定の対象となる領域（所定領域）を、測定領域Ａごとに分割した状
態を模式的に示す図である。測定部１０は、図２に示すように、測定の対象となる領域を
、複数の測定領域Ａに分割して、測定領域Ａごとに測定を行う。測定領域Ａの数や大きさ
（面積）は特に限定されず、任意に設定することができる。測定領域Ａの位置は、二次元
の直交座標系（測定領域（Ｘ，Ｙ））で表すことができる。測定部１０が測定領域Ａごと
に測定を行うことにより、１つの測定領域Ａに対して１つのマススペクトルが得られる。
【００３７】
　測定部１０は、イオン源１２と、質量分析部１４と、を含んで構成されている。
【００３８】
　イオン源１２は、所定の手法で試料Ｓをイオン化し、生成されたイオンを一定のパルス
電圧で加速する。本実施形態では、イオン源１２は、マトリックス支援レーザー脱離イオ
ン化（ＭＡＬＤＩ）法を用いて、試料Ｓをイオン化する。なお、イオン源１２におけるイ
オン化の手法は特に限定されず、例えば二次イオン質量分析法（ＳＩＭＳ）を用いてもよ
い。
【００３９】
　イオン源１２は、図１に示すように、レーザー光源１２ａと、試料ステージ１２ｂと、
ステージ駆動部１２ｃと、を含んで構成されている。
【００４０】
　レーザー光源１２ａは、試料Ｓにレーザー光を照射する。レーザー光源１２ａからのレ
ーザー光は、図示はしないが、レンズやミラー等の光学素子を介して、試料Ｓに照射され
てもよい。質量分析装置１００では、レーザー光の照射位置は固定されているため、試料
ステージ１２ｂが試料Ｓを移動させることにより、試料Ｓ上におけるレーザー光の照射領
域が移動する。
【００４１】
　試料ステージ１２ｂには、試料Ｓが配置されたターゲットプレート２が載置される。試
料Ｓには、必要に応じて、イオン化を促進するためのマトリックス（金属微粒子や有機化
合物等）が噴霧される。試料ステージ１２ｂは、Ｘ軸方向およびＹ軸方向に試料Ｓを移動
させる。ステージ駆動部１２ｃは、試料ステージ１２ｂを駆動させる。
【００４２】
　質量分析部１４は、イオン源１２で生成されたイオンを質量分離して検出する。質量分
析部１４は、イオンの飛行時間を計測することにより質量を分離する。すなわち、質量分
析部１４は、飛行時間型質量分析器（ＴＯＦＭＳ）である。
【００４３】
　質量分析部１４は、例えば飛行距離が１０ｍ以上の多重周回型ＴＯＦＭＳ、または多重
反射型ＴＯＦＭＳである。すなわち、質量分析装置１００は、０．１ｕ～０．２ｕ程度の
質量分離が可能な超高質量分解能ＭＳである。
【００４４】
　なお、質量分析部１４は、電場型フーリエ変換質量分析器であってもよいし、磁場型フ
ーリエ変換イオンサイクロトロン共鳴型質量分析器であってもよい。また、質量分析部１
４は、その他の手法により質量分離を行う質量分析器であってもよい。
【００４５】
　質量分析部１４は、イオンを検出し、入射したイオンの量（強度）に応じた信号を出力
する検出器を含む。
【００４６】
　表示部３０は、表示処理部２８によって生成された画像を表示するものであり、その機
能は、ＬＣＤ、ＣＲＴなどにより実現できる。
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【００４７】
　操作部３２は、ユーザーによる操作に応じた操作信号を取得し、制御部２０（分析制御
部２２）に送る処理を行う。操作部３２の機能は、例えば、ボタン、キー、タッチパネル
型ディスプレイ、マイクなどにより実現できる。ユーザーは、操作部３２を介して、測定
条件の設定や、マスイメージを生成する際のデータ処理の条件の設定などを行うことがで
きる。
【００４８】
　制御部２０は、測定部１０の制御や、測定部１０の測定結果に基づきマスイメージを生
成する処理などを行う。制御部２０は、分析制御部２２と、データ取得部２４（マススペ
クトル取得部の一例）と、データ処理部２６（マスイメージ生成部の一例）と、表示処理
部２８と、記憶部２９と、を含んで構成されている。
【００４９】
　分析制御部２２、データ処理部２６、および表示処理部２８の機能は、各種プロセッサ
（ＣＰＵ、ＤＳＰ等）でプログラムを実行することにより実現してもよいし、ＡＳＩＣ（
ゲートアレイ等）などの専用回路により実現してもよい。
【００５０】
　記憶部２９は、分析制御部２２、データ処理部２６および表示処理部２８が各種の計算
処理や制御処理を行うためのプログラムやデータ等を記憶している。また、記憶部２９は
、データ処理部２６等の作業領域として用いられ、データ処理部２６等が各種プログラム
に従って実行した算出結果等を一時的に記憶するためにも使用される。記憶部２９の機能
は、ハードディスク、ＲＡＭなどにより実現できる。
【００５１】
　分析制御部２２は、測定部１０の制御を行う。また、分析制御部２２は、操作部３２を
介して入力されたデータ処理の条件などをデータ処理部２６に送る処理を行う。
【００５２】
　データ取得部２４は、測定部１０の測定結果に基づいて、試料Ｓの測定領域Ａごとにマ
ススペクトル（マススペクトルデータ）を取得する。データ取得部２４は、質量分析部１
４の検出器の出力信号に基づき、マススペクトルを生成し、マススペクトルを取得する。
【００５３】
　データ取得部２４は、検出器の出力信号をデジタルデータに変換するデジタイザと、デ
ジタイザから出力されたデジタルデータを一時的に記憶するメモリ（ＤＲＡＭ等）と、を
含んで構成されている。データ取得部２４におけるマススペクトルの取得は、例えば、デ
ジタイザが所定の時間間隔（時間等間隔）で検出器の出力信号（すなわちイオン強度）を
サンプリングし、サンプリングされたデータを時間に等間隔な形でメモリに記憶させるこ
とで行われる。データ取得部２４は、マススペクトルを、測定領域Ａの座標の情報ととも
にメモリに記録する。データ取得部２４は、この処理を測定領域Ａごとに行い、測定領域
Ａごとにマススペクトルを取得する。
【００５４】
　データ処理部２６は、データ取得部２４で取得された複数のマススペクトルに基づいて
、マスイメージを生成する処理を行う。
【００５５】
　データ処理部２６は、データ取得部２４で取得された複数のマススペクトルを積算して
、積算マススペクトルを生成する。データ処理部２６は、例えば、全ての測定領域Ａのマ
ススペクトルを積算して、１つのマススペクトル（積算マススペクトル）を生成する。
【００５６】
　なお、データ処理部２６は、例えば指定された複数の測定領域Ａのマススペクトルを積
算して、１つのマススペクトル（積算マススペクトル）を生成してもよい。例えばユーザ
ーが操作部３２を介して組織切片が存在する複数の測定領域Ａを指定した場合、データ処
理部２６において、組織切片の積算マススペクトルを生成することができる。
【００５７】
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　データ処理部２６は、積算マススペクトルから同一化合物由来のピークを抽出する。
【００５８】
　ここで、化合物を構成する元素は、安定同位体を持つことが多い。例えば、１２Ｃと１

３Ｃなどである。構成元素数が少なければ、化合物の質量は最も存在量の多い安定同位体
の組み合わせ（これをモノアイソトピックピークと呼ぶ）で考えればよい。しかしながら
、構成元素が多くなると存在量の少ない同位体の組み合わせも無視できなくなる。
【００５９】
　図３は、標準物質として用いられるペプチドであるＡｎｇｉｏｔｅｎｓｉｎ　ＩＩの同
位体ピークのイオン強度分布を示す図である。図４は、ＡＣＴＨ　Ｆｒａｇｍｅｎｔ　１
８－３９の同位体ピークのイオン強度分布を示す図である。
【００６０】
　図３および図４に示すように、構成元素数の多いＡＣＴＨ　Ｆｒａｇｍｅｎｔ　１８－
３９は、構成元素数の少ないＡｎｇｉｏｔｅｎｓｉｎ　ＩＩに比べて、モノアイソトピッ
クピークの存在量が少なく、同位体ピークの存在量の割合が大きい。このように、一般的
に、構成元素数、すなわち、ｍ／ｚが大きくなるに従い、モノアイソトピックピークの存
在量が少なくなり、同位体ピークの存在量の割合が大きくなる。
【００６１】
　データ処理部２６は、モノアイソトピックピーク、および当該モノアイソトピックピー
クに関連する同位体ピークを抽出して、同一化合物由来のピークのグループ（ピークグル
ープ）を作成する。ピークグループは、積算マススペクトル上に出現する複数のピークか
ら、同一化合物由来のピークを抽出してグループ化したものである。
【００６２】
　例えば、データ処理部２６は、積算マススペクトルに対してピーク判定を行い、積算マ
ススペクトルに存在するすべてのピークを抽出する。そして、抽出されたピーク群からモ
ノアイソトピックピークを抽出する。モノアイソトピックピークを抽出する処理（デアイ
ソトープ処理）は、例えば、マススペクトル上で１つの同位体ピーク群に属すると推定さ
れる複数の同位体ピークの強度比と各元素の天然同位体比等に基づき理論的に計算される
同位体ピークの強度比とを比較し、強度比が一致するか否かを判定することで行われる。
強度比が一致した場合には、同位体ピーク群に含まれるピークの中からモノアイソトピッ
クピークを抽出することができる。
【００６３】
　図５は、積算マススペクトルからモノアイソトピックピークを抽出する処理を説明する
ための図である。
【００６４】
　図５に示す例では、データ処理部２６は、積算スペクトルから、化合物Ａのモノアイソ
トピックピークと化合物Ｂのモノアイソトピックピークを抽出している。
【００６５】
　モノアイソトピックピークが抽出されると、データ処理部２６は、同位体ピーク間の質
量差の情報を取得し、当該同位体ピーク間の質量差に基づき抽出されたモノアイソトピッ
クピークに関連する同位体ピークを抽出する。例えば、ユーザーが操作部３２を介して、
抽出されたモノアイソトピックピークから同定される化合物の情報（当該化合物を構成す
る元素の情報）を入力することで、同位体ピーク間の質量差の情報が得られる。そして、
データ処理部２６は、当該同位体ピーク間の質量差に基づいて、同位体ピークを抽出する
。
【００６６】
　例えば、生体化合物では、そのほとんどがＣ、Ｎ、Ｏ、Ｈの組み合わせである。ここで
、Ｃの同位体比（１３Ｃ／１２Ｃ）は１％であり、生体化合物を構成する他の元素の同位
体比に比べて大きい。そのため、同位体ピーク間の質量差は、１３Ｃと１２Ｃとの質量差
である１．００３としてもよい。
【００６７】
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　図６は、積算マススペクトルから同位体ピークを抽出する処理を説明するための図であ
る。
【００６８】
　図６に示す例では、データ処理部２６は、積算スペクトルから、化合物Ａの複数（図示
の例では２個）の同位体ピークと化合物Ｂの複数（図示の例では２個）の同位体ピークを
抽出している。
【００６９】
　データ処理部２６は、抽出する同位体ピークの数をマススペクトルの質量範囲に応じて
変更してもよい。具体的には、高質量の同位体ピーク群では、低質量の同位体ピーク群と
比較して、抽出する同位体ピークの数を増やしてもよい。上述したように、構成元素数、
すなわち、ｍ／ｚが大きくなるに従い、モノアイソトピックピークの存在量が少なくなり
、同位体ピークの割合が大きくなるためである。
【００７０】
　図３に示すＡｎｇｉｏｔｅｎｓｉｎ　ＩＩでは、モノアイソトピックピーク、およびモ
ノアイソトピックピークから高質量側に向かって１つ目の同位体ピークを抽出する。これ
に対して、図４に示すＡＣＴＨ　Ｆｒａｇｍｅｎｔ　１８－３９では、モノアイソトピッ
クピーク、モノアイソトピックピークから高質量側に向かって１つ目の同位体ピーク、お
よび高質量側に向かって２つ目の同位体ピークを抽出する。
【００７１】
　データ処理部２６は、このようにして積算マススペクトルから同一化合物由来のモノア
イソトピックピークと当該モノアイソトピックピークに関連する同位体ピークとを抽出し
て、ピークグループを作成する。データ処理部２６は、積算マススペクトルの全てのモノ
アイソトピックピークに対して、それぞれピークグループを作成する。試料Ｓが複数の化
合物から構成されている場合、化合物の数に応じて複数のピークグループが作成される。
なお、データ処理部２６は、ユーザーによって指定されたモノアイソトピックピークにつ
いてのみ、ピークグループを作成してもよい。
【００７２】
　データ処理部２６で作成されたピークグループの情報は、記憶部２９に記憶される。ピ
ークグループの情報は、例えば、モノアイソトピックピークのｍ／ｚ、および当該モノア
イソトピックピークに関連する同位体ピークのｍ／ｚの情報を含む。
【００７３】
　制御部２０は、作成されたピークグループをユーザーに提示する処理を行う。例えば、
表示処理部２８が記憶部２９に記憶されたピークグループの情報を読み出して、表示部３
０に表示させる。表示処理部２８は、ピークグループのラベルを、モノアイソトピックピ
ークの質量電荷比（ｍ／ｚ）として、ピークグループに含まれるモノアイソトピックピー
クのｍ／ｚおよび同位体ピークのｍ／ｚを表示する。また、表示処理部２８は、複数のピ
ークグループのなかから１つのピークグループが選択された場合に、そのグループに含ま
れるモノアイソトピックピークおよび同位体ピークを積算マススペクトル上に表示しても
よい（図６参照）。
【００７４】
　データ処理部２６は、抽出された同一化合物由来のピークに基づいて、マスイメージを
生成する。具体的には、データ処理部２６は、ピークグループに含まれる複数のピーク（
モノアイソトピックピークおよび同位体ピーク）の各々についてマスイメージを生成し、
生成された複数のマスイメージを積算してマスイメージ（以下、「積算マスイメージ」と
もいう）を生成する。マスイメージの積算は、複数のマスイメージの各々の対応するピク
セルの強度を積算することで行われる。そのため、積算マスイメージは、積算マススペク
トルから抽出された同一化合物由来の複数のピークの情報を含むイメージとなる。データ
処理部２６は、１つのピークグループについて、１つの積算マスイメージを生成する。
【００７５】
　データ処理部２６は、作成されたすべてのピークグループに対して、それぞれ積算マス
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イメージを生成する処理を行ってもよいし、ユーザーによって指定されたピークグループ
についてのみ積算マスイメージを生成する処理を行ってもよい。
【００７６】
　データ処理部２６で生成された積算マスイメージは、記憶部２９に記憶される。このと
き、積算マスイメージとともに、積算マスイメージに対応するピークグループの情報が記
憶部２９に記憶されてもよい。
【００７７】
　また、積算マスイメージとともに、積算前のマスイメージが記憶部２９に記憶されても
よい。すなわち、積算マスイメージとともに、モノアイソトピックピークのマスイメージ
、同位体ピークのマスイメージが記憶部２９に記憶されてもよい。このとき、さらに、当
該マスイメージを生成する際に用いた、モノアイソトピックピークのｍ／ｚおよび同位体
ピークのｍ／ｚの情報が、記憶部２９に記憶されてもよい。
【００７８】
　表示処理部２８は、データ処理部２６におけるデータ処理の結果を表示部３０に表示さ
せる。表示処理部２８は、データ処理部２６で生成された積算マススペクトルや、ピーク
グループの情報、積算前のマススペクトルなどを表示部３０に表示させる。表示処理部２
８は、これらの情報を記憶部２９から読み出して、表示部３０に表示させる処理を行う。
【００７９】
　図７は、データ処理の結果を表示する画面の一例を示す図である。
【００８０】
　データ処理部２６においてデータ処理が終了すると、表示処理部２８は、表示部３０に
、積算マスイメージおよび積算前のマスイメージ（すなわち、モノアイソトピックピーク
のマスイメージおよび同位体ピークのマスイメージ）を表示させる。このとき、積算マス
イメージおよび積算前のマスイメージとともに、ピークグループに含まれるピークがバー
型スペクトルとして表示される。表示されるバー型スペクトルは、ピークグループに含ま
れるピークのｍ／ｚを横軸に、各ピークのマスイメージの全部の測定領域Ａの強度を積算
した値を縦軸にしたものである。
【００８１】
　このように、バー型スペクトルを表示することにより、各ピークグループに対応する化
合物に含まれる分子について、直感的な情報を得ることができる。また、積算前のマスイ
メージを表示することにより、積算マスイメージのなかに、ピーク分離が不十分で他の化
合物の情報が含まれてしまったマスイメージが含まれていた場合に、当該他の化合物の情
報が含まれてしまったマスイメージを容易に特定することができる。他の化合物の情報が
含まれてしまったマスイメージを特定することができれば、他の化合物の情報が含まれて
しまったマスイメージを、積算対象から外して、再度、積算マスイメージを生成すること
ができる。図７に示す例では、「同位体ピーク４」は、同一化合物由来のピークではない
と考えられるため、データ処理部２６において、「同位体ピーク４」をピークグループか
ら除いて、再度、積算マスイメージを生成してもよい。
【００８２】
　２．　質量分析装置の動作
　次に、質量分析装置１００の動作について説明する。図８は、質量分析装置１００の動
作の一例を示すフローチャートである。ここでは、マスイメージング測定を行う際の質量
分析装置１００の動作について説明する。
【００８３】
　試料Ｓは、ターゲットプレート２に配置される。必要に応じて、イオン化を促進するた
めのマトリックスを試料Ｓに噴霧してもよい。ユーザーは、操作部３２を介して、測定条
件を設定する。設定される測定条件は、ターゲットプレート２上における測定対象領域の
指定、測定対象領域の分割数（測定領域Ａの大きさの設定）、各測定領域Ａでのレーザー
照射回数（例えば数十回～数百回）等である。ユーザーは、操作部３２を介して、これら
の測定条件を分析制御部２２に入力し、測定の開始を要求すると、分析制御部２２は、測
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定部１０を制御する処理を開始する。
【００８４】
　分析制御部２２は、設定された測定条件でレーザー照射位置が変更されるようにステー
ジ駆動部１２ｃを制御し、１つの測定領域Ａに対して指定された回数だけレーザー光が照
射されるようにレーザー光源１２ａを制御する。レーザーの照射により測定領域Ａで発生
したイオンは、レーザー照射ごとに、質量分析部１４で質量分離され検出される。
【００８５】
　データ取得部２４は、測定部１０の測定結果に基づいて、試料Ｓの測定領域Ａごとにマ
ススペクトルを取得する（ステップＳ１０）。データ取得部２４は、質量分析部１４の検
出器の出力信号に基づきマススペクトルを生成し、マススペクトルを取得する。
【００８６】
　次に、データ処理部２６は、データ取得部２４で測定領域Ａごとに取得された複数のマ
ススペクトルを積算して、積算マススペクトルを生成する（ステップＳ１２）。
【００８７】
　次に、データ処理部２６は、積算マススペクトルから、モノアイソトピックピーク、お
よび当該モノアイソトピックピークに関連する同位体ピークを抽出して、同一化合物由来
のピークのグループ（ピークグループ）を作成する（ステップＳ１４）。
【００８８】
　次に、表示処理部２８がピークグループの情報を表示部３０に表示させる（ステップＳ
１６）。ピークグループが複数ある場合には、表示処理部２８は、複数のピークグループ
をリストにして、表示部３０に表示させる。
【００８９】
　次に、データ処理部２６は、ピークグループに含まれる複数のピークの各々についてマ
スイメージを生成し、生成された複数のマスイメージを積算して積算マスイメージを生成
する（ステップＳ１８）。
【００９０】
　データ処理部２６は、ピークグループのリストに含まれるすべてのピークグループにつ
いて積算マスイメージを生成する。なお、データ処理部２６は、ユーザーによってピーク
グループのリストからピークグループが選択された場合には、選択されたピークグループ
の積算マスイメージのみを生成する。
【００９１】
　次に、表示処理部２８は、データ処理部２６で生成された積算マスイメージを表示部３
０に表示させる（ステップＳ２０）。
【００９２】
　表示処理部２８は、図７に示すように、積算マスイメージ、積算前のマスイメージ、お
よび、ピークグループに含まれるピークの情報を、表示部３０に表示させる。
【００９３】
　以上の処理により、マスイメージ（積算マスイメージ）を取得することができる。
【００９４】
　質量分析装置１００は、例えば、以下の特徴を有する。
【００９５】
　質量分析装置１００では、データ処理部２６は、複数のマススペクトルの少なくとも一
部を積算して、積算マススペクトルを生成する処理と、積算マススペクトルから同一化合
物由来のピークを抽出する処理と、抽出された同一化合物由来のピークに基づいて、マス
イメージを生成する処理と、を行う。
【００９６】
　このように、質量分析装置１００では、データ処理部２６が積算マススペクトルから同
一化合物由来のピークを抽出する処理を行うため、例えば１つの測定領域Ａのマススペク
トルからピークの抽出を行う場合と比べて、各ピークを正確に分離、検出することができ
る。また、質量分析装置１００では、データ処理部２６が同一化合物由来のピークに基づ
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いてマスイメージを生成するため、例えば１つのピーク（例えばモノアイソトピックピー
クのみ）からマスイメージを生成する場合と比べて、Ｓ／Ｎ比が高く、化合物の正確な強
度分布の情報が得られるマスイメージを生成することができる。したがって、質量分析装
置１００では、容易に、良好なマスイメージを生成することができる。
【００９７】
　このように、質量分析装置１００では、マスイメージにおいて、本来、同一化合物とし
て扱われるべきものが、質量分析法の特性上、マススペクトルに別々のピークとして出現
している場合に、それらのピークを１つのピークグループとして統合してマスイメージを
生成することができる。したがって、質量分析装置１００では、より明確な化合物の分布
情報を得ることができる。
【００９８】
　質量分析装置１００では、データ処理部２６における同一化合物由来のピークを抽出す
る処理では、モノアイソトピックピーク、および当該モノアイソトピックピークに関連す
る同位体ピークを抽出してピークグループを作成し、データ処理部２６におけるマスイメ
ージを生成する処理では、ピークグループに含まれる複数のピークの各々についてマスイ
メージを生成し、生成された複数のマスイメージを積算する。そのため、質量分析装置１
００では、同一化合物由来のモノアイソトピックピークおよび同位体ピークの情報を含む
マスイメージを生成することができる。したがって、質量分析装置では、良好なマスイメ
ージを生成することができる。
【００９９】
　質量分析装置１００では、データ処理部２６における同一化合物由来のピークを抽出す
る処理では、抽出する同位体ピークの数を、マススペクトルの質量範囲に応じて変更する
。そのため、質量分析装置１００では、容易に、良好なマスイメージを生成することがで
きる。
【０１００】
　質量分析装置１００では、マスイメージを生成する処理において生成された複数のマス
イメージを記憶する記憶部２９を含むため、事後的に、他の化合物の情報が含まれてしま
ったマスイメージを積算対象から外して、再度、積算マスイメージを生成することができ
る。
【０１０１】
　質量分析装置１００では、質量分析部１４は、飛行時間型質量分析器、電場型フーリエ
変換質量分析器、または磁場型フーリエ変換イオンサイクロトロン共鳴型質量分析器であ
る。質量分析装置１００では、質量分析部１４が超高質量分解能ＭＳであっても、容易に
、良好なマスイメージを生成することができる。
【０１０２】
　３．　変形例
　なお、本発明は上述した実施形態に限定されず、本発明の要旨の範囲内で種々の変形実
施が可能である。
【０１０３】
　（１）第１変形例
　上述した実施形態では、データ処理部２６は、積算マススペクトルから同一化合物由来
のピークを抽出する処理において、積算マススペクトルからモノアイソトピックピークお
よび当該モノアイソトピックピークに関連する同位体ピークを抽出して、ピークグループ
を作成した。
【０１０４】
　これに対して、第１変形例では、データ処理部２６は、積算マススペクトルから同一化
合物由来のピークを抽出する処理において、積算マススペクトルから、さらに、付加イオ
ンが異なる同一化合物由来のピークを抽出して、ピークグループを作成する。
【０１０５】
　質量分析においては、試料をイオン化する際に、付加イオンが生成される場合がある。
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付加イオンには、プロトン付加［Ｍ＋Ｈ］＋、ナトリウム付加［Ｍ＋Ｎａ］＋、カリウム
付加［Ｍ＋Ｋ］＋、銀付加［Ｍ＋Ａｇ］＋、等がある。付加イオンには、試料中に含まれ
る物質由来のものや、イオン化を促進するために意図的に添加されたマトリックス由来の
ものなどがある。マススペクトル上には、同一化合物が、複数の付加イオンの形であらわ
れることがある。例えば試料が生体組織の場合には、同一化合物が、プロトン付加イオン
、ナトリウム付加イオン、カリウム付加イオンの形で同時にマススペクトル上にあらわれ
ることがある。
【０１０６】
　データ処理部２６は、同一化合物由来のモノアイソトピックピークおよび同位体ピーク
を抽出する処理とともに、付加イオンが異なる同一化合物由来のピークを抽出する処理を
行い、これらの処理で抽出された同一化合物由来のピークを１つのピークグループとする
。
【０１０７】
　データ処理部２６は、付加イオンの質量差に基づいて、付加イオンが異なる同一化合物
由来のピークを抽出する処理を行う。プロトンの質量は１．０００７ｕであり、ナトリウ
ムイオンの質量は２２．９８９２ｕであり、カリウムイオンの質量は３８．９６３２ｕで
ある。そのため、モノアイソトピックピークを起点に、上記の質量の差でピークを探すこ
とで、積算マススペクトルから付加イオンが異なる同一化合物由来のピークを抽出するこ
とができる。
【０１０８】
　例えば、ユーザーが操作部３２を介して付加イオンの種類を指定した場合には、データ
処理部２６は指定された付加イオンに関して、同一化合物由来のピークを抽出する処理を
行ってもよい。
【０１０９】
　本変形例における質量分析装置１００の動作は、上述した図８に示す質量分析装置１０
０の動作において、積算マススペクトルから同一化合物由来のピークグループを作成する
処理（ステップＳ１４）で、同一化合物由来のモノアイソトピックピークおよび同位体ピ
ークを抽出するとともに、付加イオンが異なる同一化合物由来のピークを抽出してピーク
グループを作成する点を除いて同じである。そのため、本変形例における質量分析装置１
００の動作の説明を省略する。
【０１１０】
　本変形例では、データ処理部２６が積算マススペクトルから同一化合物由来のピークを
抽出する処理において、付加イオンが異なる同一化合物由来のピークを抽出して、ピーク
グループを作成する。そのため、本変形例によれば、付加イオンが異なる同一化合物由来
のピークの情報を含むマスイメージを生成することができ、良好なマスイメージを生成す
ることができる。
【０１１１】
　（２）第２変形例
　上述した実施形態では、データ処理部２６は、積算マススペクトルから同一化合物由来
のピークを抽出する処理において、積算マススペクトルからモノアイソトピックピークお
よび当該モノアイソトピックピークに関連する同位体ピークを抽出して、ピークグループ
を作成した。
【０１１２】
　これに対して、第２変形例では、データ処理部２６は、積算マススペクトルから同一化
合物由来のピークを抽出する処理において、積算マススペクトルから、さらに、高分子ポ
リマーにおいて繰り返し単位数が異なる同一化合物由来のピークを抽出して、ピークグル
ープを作成する。
【０１１３】
　合成高分子ポリマーは、ある特定の組織の繰り返し構造と、末端構造と、を持つ。その
ため、マススペクトルには、繰り返し構造の質量差の間隔でピークが出現する。例えば、
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ポリエチレングリコール（ＨＯ（Ｃ２Ｈ４Ｏ）ｎＨＮａ＋）の場合、繰り返し単位はＣ２

Ｈ４Ｏであり、繰り返し単位の質量は４４．０２６である。積算マススペクトル上におい
て、ある任意のｎを持つポリマーのモノアイソトピックピークを起点に、繰り返し単位の
質量差でピークを探すことで、繰り返し単位数が異なる同一化合物由来のピークを抽出す
ることができる。
【０１１４】
　例えば、ユーザーが操作部３２を介して高分子ポリマーの組成、または繰り返し単位を
入力した場合には、データ処理部２６は、入力された高分子ポリマーの組成または繰り返
し単位に基づいて同一化合物由来のピークを抽出する処理を行ってもよい。
【０１１５】
　本変形例における質量分析装置１００の動作は、上述した図８に示す質量分析装置１０
０の動作において、積算マススペクトルから同一化合物由来のピークグループを作成する
処理（ステップＳ１４）で、同一化合物由来のモノアイソトピックピークおよび同位体ピ
ークを抽出するとともに、高分子ポリマーにおいて繰り返し単位数が異なる同一化合物由
来のピークを抽出してピークグループを作成する点を除いて同じである。そのため、本変
形例における質量分析装置１００の動作の説明を省略する。
【０１１６】
　本変形例では、データ処理部２６が積算マススペクトルから同一化合物由来のピークを
抽出する処理において、高分子ポリマーにおいて繰り返し単位数が異なる同一化合物由来
のピークを抽出して、ピークグループを作成する。そのため、本変形例によれば、高分子
ポリマーにおいて繰り返し単位数が異なる同一化合物由来のピークの情報を含むマスイメ
ージを生成することができ、良好なマスイメージを生成することができる。
【０１１７】
　（３）第３変形例
　上述した実施形態では、データ処理部２６は、積算マススペクトルから同一化合物由来
のピークを抽出する処理において、積算マススペクトルからモノアイソトピックピークお
よび当該モノアイソトピックピークに関連する同位体ピークを抽出して、ピークグループ
を作成した。
【０１１８】
　これに対して、第３変形例では、データ処理部２６は、積算マススペクトルから同一化
合物由来のピークを抽出する処理において、積算マススペクトルから、さらに、付加イオ
ンが異なる同一化合物由来のピークを抽出し、かつ、高分子ポリマーにおいて繰り返し単
位数が異なる同一化合物由来のピークを抽出して、ピークグループを作成してもよい。
【０１１９】
　また、本変形例の質量分析装置１００では、ユーザーが操作部３２を介して、上述した
同位体ピークを抽出する処理、付加イオンを抽出する処理、および高分子ポリマーの繰り
返し単位数が異なるピークを抽出する処理のうちのどの処理を行うかの指定を行ってもよ
い。データ処理部２６は、ユーザーの指定に応じて、上記のいずれかの処理、または上記
の複数の処理を組み合わせて行ってもよい。
【０１２０】
　（４）第４変形例
　上述した実施形態では、データ処理部２６は、積算マススペクトルからモノアイソトピ
ックピークおよび当該モノアイソトピックピークに関連する同位体ピークを抽出して、ピ
ークグループを作成した。
【０１２１】
　ここで、質量分析法による測定を行う際には、マススペクトルに、ユーザーが既知の化
合物のピークや、ユーザーがターゲットとする化合物があらわれる場合も多い。この場合
、データ処理部２６が、積算マススペクトルからモノアイソトピックピークを抽出する処
理を行わずに、ユーザーによって入力されたモノアイソトピックピークの組成式のリスト
に基づいて、ピークグループを作成する処理を行ってもよい。すなわち、この場合、デー
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タ処理部２６が、モノアイソトピックピークの組成式のリストに挙げられたモノアイソト
ピックピークに関して、上述した同位体ピークを抽出する処理や、付加イオンを抽出する
処理、高分子ポリマーの繰り返し単位数が異なるピークを抽出する処理を行ってもよい。
【０１２２】
　この処理において、どのピークグループにも属さないピークについては、ユーザーが想
定していない化合物であるから、データ処理部２６において、モノアイソトピックピーク
を抽出して、上述した同位体ピークを抽出する処理や、付加イオンを抽出する処理、高分
子ポリマーの繰り返し単位数が異なるピークを抽出する処理を行ってもよい。
【０１２３】
　なお、上述した実施形態及び変形例は一例であって、これらに限定されるわけではない
。例えば各実施形態及び各変形例は、適宜組み合わせることが可能である。
【０１２４】
　本発明は、実施の形態で説明した構成と実質的に同一の構成（例えば、機能、方法およ
び結果が同一の構成、あるいは目的及び効果が同一の構成）を含む。また、本発明は、実
施の形態で説明した構成の本質的でない部分を置き換えた構成を含む。また、本発明は、
実施の形態で説明した構成と同一の作用効果を奏する構成又は同一の目的を達成すること
ができる構成を含む。また、本発明は、実施の形態で説明した構成に公知技術を付加した
構成を含む。
【符号の説明】
【０１２５】
２…ターゲットプレート、４…同位体ピーク、１０…測定部、１２…イオン源、１２ａ…
レーザー光源、１２ｂ…試料ステージ、１２ｃ…ステージ駆動部、１４…質量分析部、２
０…制御部、２２…分析制御部、２４…データ取得部、２６…データ処理部、２８…表示
処理部、２９…記憶部、３０…表示部、３２…操作部、１００…質量分析装置

【図１】 【図２】

【図３】
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