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研究成果の概要（和文）：Pu 同位体が放射するエネルギーが 10keV から 20keV の LX 線を作業員

の体外から計測することで、Pu 吸入摂取量を推定し内部被曝線量を評価するためには、Pu など

の超ウラン元素の LX 線放射率を高い精度で評価する必要がある。そこで、超伝導相転移端温度

センサー(TES)型マイクロカロリーメータシステムを開発し、超ウラン元素から放射される LX

線光子を半値幅 50eV 以下のエネルギー分解能でスペクトル計測した。 
 
研究成果の概要（英文）：The	
 emission	
 probability	
 of	
 LX	
 rays	
 for	
 plutonium	
 
isotopes	
 is	
 one	
 of	
 the	
 most	
 important	
 parameters	
 for	
 high	
 precision	
 
estimation	
 of	
 the	
 amount	
 of	
 the	
 intake	
 of	
 plutonium	
 isotopes	
 by	
 using	
 the	
 
in	
 vivo	
 counting.	
 A	
 microcalorimeter	
 with	
 the	
 superconducting	
 transition	
 edge	
 sensor	
 
(TES)	
 was	
 developed	
 and	
 the	
 excellent	
 energy	
 resolution	
 of	
 50	
 eV	
 FWHM	
 value	
 was	
 obtained	
 
in	
 spectroscopic	
 measurements	
 of	
 LX-rays	
 emitted	
 by	
 transuranium	
 elements	
 with	
  
 
交付決定額 
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１．研究開始当初の背景	
 
(1)使用済み核燃料再処理施設やウラン
(U)・プルトニウム(Pu)混合酸化物(MOX)燃料
製造施設等の Pu を取り扱う施設では、作業
員の Pu 吸入摂取量を推定し、内部被曝線量
を評価する必要がある。このとき、作業員の
体外から Pu がα壊変した U から放射される

エネルギーが 13~17keV の LX 線を直接計測
することで、Pu 吸入摂取量を推定することも
重要である。LX 線計測により Pu 吸収摂取量
を正確に推定するためには、Pu 同位体組成の
情報と LX 線放射率の情報が非常に重要とな
る。Pu などの超ウラン元素の LX 線放射率に
関する実験データと理論計算値との一致が
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良くなく、体外からの LX 線計測による Pu 吸
収摂取量の推定に高い精度が得られない問
題がある。超ウラン元素の LX 線放射率を高
い信頼性で評価するには、LX 線を半値幅
100eV 以下の優れたエネルギー分解能で分光
分析する必要がある。	
 
(2)高純度ゲルマニウムやリチウムドリフト
型シリコンなどの汎用高精度半導体検出器
では、Pu などの超ウラン元素が放射するエネ
ルギーが 10keV から 20keV の多数の LX 線を
正確に分析するのに十分なエネルギー分解
能が得られていない。一方、超伝導相転移端
温度計(TES)型マイクロカロリーメータは、
数keVのエネルギーを有するX線光子を10eV
より優れたエネルギー分解能で計測可能で
あることを実証し、既に実用段階に入ってい
る。しかしながら、Pu などの超ウラン元素が
放射するエネルギーが 10keV から 20keV の多
数の LX 線を正確に分析するために開発され
た TES 型マイクロカロリーメータはない。	
 
(3)マイクロカロリーメータの動作には
100mK 程度の超低温を安定に保持する必要が
ある。核燃料を取り扱う施設では液体ヘリウ
ムが不要で操作が簡便な計測システムが要
求されている。	
 
 
２．研究の目的 
(1)エネルギーが 10keV から 20keV の LX 線光
子を半値幅 50eV 以下のエネルギー分解能で
計測できる TES 型マイクロカロリーメータの
設計・作製を行う。	
 
(2)液体ヘリウムを使わず簡便な操作で TES
型マイクロカロリーメータの高性能動作を
可能とする計測システムを構築する。	
 
(3)TES 型マイクロカロリーメータを用いて、
241Am 線源や Pu同位体から放射される LX線を
半値幅 50eV 以下のエネルギー分解能で分光
分析を行い、超ウラン元素の LX 線放射率を
高い信頼性で評価できることを実証する。	
 
 
３．研究の方法 
(1)TES 型マイクロカロリーメータの設計・製
作	
 
	
 マイクロカロリーメータは、入射光子のエ
ネルギーを温度上昇に変換する吸収体と入
射エネルギーに比例した温度上昇を精度良
く計測する温度計から構成され、吸収体にお
ける微小な温度上昇を感度よく優れた精度
で測定する高感度温度計が重要である。TES
型マイクロカロリーメータでは、電気抵抗が
相転移領域において非常に急峻な温度依存
性を示す超伝導薄膜を温度計として利用す
る。図 1に TES 型マイクロカロリーメータが
X 線光子を検出し、エネルギー情報を含む検
出信号を出力する過程を概念的に示す。TES
は入力コイル Lと直列に接続され、バイパス
抵抗 RBがTESと Lに並列に接続されている。

この回路に直流電流 i0が通電されている。こ
のとき、TES 素子内におけるジュール発熱と
温度 Tb の熱浴にコンダクタンスGを介して
流れる熱流とのバランスで動作温度が決ま
る。X 線入射による吸収体の温度上昇 ΔT は
TES の電気抵抗を ΔRだけ増加させ、 Lを流
れる電流変化 Δiに比例する磁束変化 Δφ が
超伝導量子干渉素子(SQUID)を使った増幅器
により電圧パルスへとして出力される。	
 
	
 TES 型マイクロカロリーメータの構造
は、数 keV 以下の X 線を精度よく計測す
ることが実証されている Ti 上に Au を積
層した２層構造とする。設計仕様は、動
作温度 100mK、エネルギーが 10keV から
20keV の X線光子を半値幅 50eV 以下のエ
ネルギー分解能で、毎秒 100 カウント以
上の計数率とする。吸収体として機能す
る Au 層の厚さは、エネルギー分解能と計
数率の設計仕様を満たし、高い検出効率
を与える最適値を求める。また、Au 層と
の近接効果により臨界温度が 100mK にな
るよう Ti 層の厚さを決定する。	
 
	
 
(2)液体ヘリウム不要冷凍機システムの開発	
 
	
 近年、ギフォード・マクマフォン(GM)冷凍

 
図1	
 TES型マイクロカロリーメータの動作
原理	
 

	
 

	
 

図 2	
 液体ヘリウム不要冷凍システム	
 



 

 

機を搭載することで、液体ヘリウムを使用す
ることなく 200mK の温度において 100mW の冷
凍能力を有するコンパクトな構造の 3He-4He
希釈冷凍機が製品化されている。TES 型マイ
クロカロリーメータをこの液体ヘリウム不
要型希釈冷凍機に取り付けて冷却する場合、
GM 冷凍機の機械的振動が検出器動作条件の
擾乱や検出信号の大きな雑音源となるので、
図 2に示すように 3He-4He 希釈冷凍ユニット、
GM 小型冷凍機 4He ガス循環ユニットおよび
3He ガス循環ユニットに分離した構造に改造
し、希釈冷凍ユニットへ伝播する GM 冷凍機
やガス循環ポンプ等が発生する機械振動を
極力抑制する。	
 
	
 
(3)X 線管を使った応答特性測定	
 
	
 Rh をターゲットとする X 線管を使って
20.2keV と 22.keV の X 線を発生させ、エネル
ギーが 10keV から 20keV のＸ線光子入射に対
する TES 型マイクロカロリーメータの出力パ
ルス波高と入射Ｘ線エネルギーの関係を校
正する。	
 
	
 
(4)241Am 線源の LX 線スペクトル測定	
 
	
 無冷媒冷凍システムで動作温度が保持さ
れた TES 型マイクロカロリーメータにより、
241Am 線源から放射される LX 線の高精度スペ
クトル測定を行う。	
 
	
 
(5)238Pu 及び 239Pu 線源の LX 線スペクトル測
定	
 
	
 日本原子力研究開発機構核燃料サイクル
工学研究所において、プルトニウム標準線源
から放射される LX 線の TES 型マイクロカロ
リーメータによる高精度スペクトル測定を
実施する。	
 
	
 
４．研究成果	
 
(1)LX 線検出用 TES 型マイクロカロリーメー
タの作製	
 
	
 本研究で作製した LX 線検出用 TES 型マイ
クロカロリーメータチップの写真を図 3に示
す。100cps 程度の計数率を実現するために、
Au/Tiの２層薄膜の超伝導薄膜温度計にAu薄
膜を吸収体として積層した構造とした。薄膜
温度計は 350×350μm2の面積を有し、近接効
果により 200mK 近傍になるように Au と Ti の
膜厚をそれぞれ、120nm 及び 50nm とした。ま
た、Au 吸収体の面積は 150×150μm2で 20keV
の X 線光子を 50%の効率で吸収できるように
厚さを 5μm とした。作製した TES の電気抵
抗の温度依存性（R‒T 曲線）の測定結果を図
4 に示す。図より相転移温度は 180mK 付近で
あり、マイクロカロリーメータとして動作可
能であることが確認された。厚さ 5μm の Au
吸収体を積層した TES 型マイクロカロリーメ
ータは世界で初めて作製された。	
 

	
 
(2)無冷媒冷凍機により動作温度を保持され
たTES型マイクロカロリーメータによる 241Am
線源からの LX 線の検出	
 
	
 本研究では、図 5 に示すような 3He-4He 希
釈冷凍ユニットと GM クーラーユニットが分
離した構造を有する分離型無冷媒希釈冷凍
機による TES 型マイクロカロリーメータ冷凍
システムを開発した。ガスハンドリングシス

エネルギー吸収体

超伝導薄膜温度計

150μm

350μm
SiNx膜

	
 

図3	
 	
 TES型マイクロカロリーメータチップ	
 
	
 

0

5

10

15

20

25

30

35

40

170 175 180 185 190 195 200 205

R(@5µA)
R(@10µA)

T
E

S 
R

es
is

ta
nc

e 
[m

!
]

Temperature [mK] 	
 

図 4	
 作製した TES の R–T 曲線測結果	
 
	
 

GM-cryocooler;
SHI RDK-415D and CSW-71C compressor
2nd stage 1.5W @ 4.2 K
1st Stage 35W @ 50K

4He gas circulation ;
SHI CAN-11 compressor

Flexible tube;
NW50 flange, length of 1.5 m

Dilution GHS ;
XDS35i Dry pump
KNF diaphragm compressor 	
 

図 5	
 開発した無冷媒冷凍システム	
 



 

 

テムから 3He-4He 希釈冷凍ユニットに導入さ
れた 3He-4He 混合ガスは、GM クーラーユニッ
トで冷却された低温 4Heガスと熱交換され 4K
の温度まで冷却される。4K に冷却された
3He-4He 混合ガスは、JT 熱交換器において蒸
留器から排気される低温の 3He-4He 混合ガス
により 1K 近傍まで冷却され、約 140kPa の圧
力差が発生する JT インピーダンスでジュー
ル・トムソン効果により凝縮する。凝縮した
3He-4He 混合液は蒸留機や熱交換器で冷却さ
れた後、2 段の混合器へ導入され濃縮相と希
釈相の境界相を通過する際に冷凍動作を行
い、JTインピーダンスから導入される 3He-4He
混合液を熱交換器で冷却しながら蒸留器へ
と戻る。希釈冷凍ユニットの混合器の試料
ホルダーに、LX 線検出用 TES 型マイクロカ
ロリーメータと SQUID それぞれのチップを
隣接して取り付けた。	
 
	
 140mK の動作温度に保持された TES 型マイ
クロカロリーメータに、Rh をターゲットとす
る X線管で発生した X線を照射した。そのと
きの TES 型マイクロカロリーメータ検出信号
パルス波高分布に示される Cu	
 Kα(8.04	
 keV)、
Rh	
 Kα(20.2	
 keV)及び Rh	
 Kβ(22.7	
 keV)の特性
X 線ピークを使って、エネルギーが 10keV か
ら 20keV のＸ線光子入射に対する TES 型マイ
クロカロリーメータの出力パルス波高と入
射Ｘ線エネルギーの関係を調べ、X 線エネル
ギーとパルス波高の関係が 2次式で近似でき
ることがわかった。	
 
	
 次に、241Am 線源から放射される LX 線とγ
線の検出実験を行った。241Am のα崩壊に伴い
放射されるエネルギーが17.75	
 keVの 237Np	
 Lβ1	
 
X 線を検出したときの TES 型マイクロカロリ
ーメータの出力パルス信号を図 6に示す。図
より検出信号パルスの減衰時定数が 600μ秒
であるので、毎秒 100 カウントの計数率で動
作可能であることがわかった。出力された検
出信号パルスをデジタル変換してコンピュ
ータに記録し、デジタルフィルター処理によ
り解析することで、図 7に示すようなエネル
ギースペクトルが得られた。図中のエネルギ
ーが 17.75keV の Lβ1X 線に対するエネルギー
分解能は半値幅で 80eV であった。さらに、
エネルギーが59.54keVのγ線を半値幅140eV
のエネルギー分解能で検出しているがわか
った。目標である半値幅 50eV のエネルギー
分解能に到達するには、無冷媒冷凍システム
に搭載した GM クーラー等により誘発される
電気的な雑音の除去を徹底する必要がある
と考えられる。	
 
	
 
(3)TES 型マイクロカロリーメータによる Pu
同位体の LX 線スペクトル計測	
 
	
 九州大学では Pu 同位体線源の取り扱いが
できないために、核燃料サイクル工学研究所
放射線保健室において Pu 同位体から放射さ

れる LX 線の TES 型マクロカロリーメータに
よる計測実験を実施した。無冷媒冷凍システ
ムを運転するのに必要な電力と冷却水確保
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図 6	
 TES 型マイクロカロリーメータの LX 線
検出パルス信号波形	
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図 7	
 TES 型マイクロカロリーメータで得られ
た241Am線源から放射されるLX線のエネルギー
スペクトル	
 
	
 

	
 
図 8	
 液体ヘリウムを使用する小型希釈冷凍
機で動作条件を保持された TES 型マイクロカ
ロリーメータで得られた 241Am 線源から放射さ
れる LX 線のエネルギースペクトル	
 



 

 

が困難であったため、走査型電子顕微鏡搭載
用に開発された、液体ヘリウムを使用する小
型希釈冷凍機を使用した。本研究で作製した
LX線用TES型マイクロカロリーメータを小型
冷凍機に取り付けた。	
 
	
 強度が 380kBq の 241Am 線源から放射される
LX 線の計測で得られたエネルギースペクト
ルを図 8 に示す。エネルギーが 17.75keV の
Lβ1X 線に対するエネルギー分解能は半値幅
50eV であった。238Pu 及び 239Pu 線源は放射能
強度が 100kBq 程度で LX 線の検出事象が少な
かったが、図 9に示すようなエネルギースペ
クトルが得られた。Pu 線源の LX 線について
も半値幅 50eV 程度のエネルギー分解能で計
測した。TES 型マイクロカロリーメータによ
るLX線スペクトル計測により241Amと Pu同位
体の分離が期待できることを図 10 に示す。	
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図 9	
 TES 型マイクロカロリーメータで得
られて 238Puと 239Pu線源の LX線スペクトル	
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図 10	
 TES 型マイクロカロリーメータによ
る LX 線スペクトル計測による 241Am と Pu
同位体の分離予測	
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