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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、理研で開発した極低温静電型イオン蓄積リングRICEと超伝導転移端
マイクロカロリメータ（TES）を組み合わせて汎用的な中性分子検出システムを開発し、それを用いて宇宙環境
下における負イオンの光化学反応の直接観測を行うことである。研究開始当時、TESを中性分子検出器として利
用するのは世界の初の試みであったが、本研究ではその原理実証に世界に先駆けて成功し、実際に二原子分子イ
オンの解離過程の観測も行った。しかしながら、TES中性分子検出システムの質量分解能は、一般的な化学反応
計測に適用するにはいまだ十分ではなく、現在更なる改良を進めている。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to develop a new experimental apparatus for 
directly observing photochemical reactions of negative ions in the space environment by combining a 
cryogenic electrostatic ion storage ring developed in RIKEN (RICE) and state-of-the-art 
superconducting transition-edge microcalorimeters (TES) for detecting neutral molecules produced by 
the reactions. This was the first attempt to employ a TES as a neutral-molecule detector. By 
thoroughly reducing effects of black-body radiations, I succeeded in demonstrating neutral-molecule 
detections by the TES, particularly observing dissociation processes of diatomic molecular ions. 
However, a mass resolution of the TES detector is still not sufficient for measurements of general 
chemical reactions of negative molecular ions, and further improvements are currently underway.

研究分野： 原子分子物理

キーワード： 超伝導検出器　中性分子検出器　イオン蓄積リング　負イオン
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研究成果の学術的意義や社会的意義
中性分子を高質量分解能検出する技術はこれまでいくつか考案されているが、適用可能な分子が限定されるなど
問題点も多く、汎用的で高質量分解な中性分子検出法が長く切望されてきた。本研究で原理実証に成功したTES
による中性分子検出器は、適用可能な分子に制限はなく、更なる分解能の向上を実現できれば汎用中性分子検出
器として極めて有望である。本研究による新たな中性分子検出技術の確立は、化学反応の実験研究の常識を一変
させることに繋がり、また基礎物理化学を超えて工学や生物学など広く他分野にまで影響が波及することが期待
できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
宇宙空間には、低温・低密度という化学の常識では非常に不利な環境にもかかわらず大量の星

間ガス (原子・分子・イオン) が存在しており、これまでの観測の結果、200 種類を超える多様
な分子種が存在することが明らかになっている。一方、これらの星間分子がどのような反応を経
て生成・崩壊するのかは未だ謎に包まれており、これは現代化学が解き明かすべき大きな課題の
一つである。 
数ある星間分子の中でも、2007 年の最初の発見以降、分子負イオン (CnH- (n = 2, 4, 6, 8), CmN- 

(m = 1, 3, 5)) が注目を集めている[1]。分子負イオンを生成する過程は限られるため、2007 年以
前は星間大気中の負イオンの量はわずかであると考えられてきたが、最近の観測により中性分
子に対して数％もの負イオンが存在することが確実になってきた。観測されている負イオンは
全て共役系であり、自由電子が中性分子の π*軌道に飛び込むことで形成される共鳴状態が負イ
オンの生成・崩壊の鍵を担うことが示唆されている[2]。 
一方、分子負イオンの化学反応を実験的に捉えるのは難しい。例えば分子負イオンの光化学反

応では、生成物が電荷を持たない中性分子であるため、その高質量分解検出には一般に困難が伴
う。そのため負イオンの光反応の研究では、イオン源からのビームに光を照射し、脱離電子のエ
ネルギーを測定する光電子分光法が利用されてきた。しかし、イオン源から生成される負イオン
は温度が高く state-selective な実験に不向きであることや、光電子分光法では反応生成物につい
て間接的な情報しか得られないことが大きな問題であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、上記困難を克服して星間大気中における分子負イオンの生成・崩壊ダイナミクス

を探ることを目指し、低温 (<10 K)・孤立環境下における負イオンの光解離反応のための新たな
実験システムの開発を行う。標的としては、星間分子として存在が確認されており、また共鳴が
関与する多様な崩壊ダイナミクスが予想される多環芳香族炭化水素 (PAHs)などの共役分子負
イオンを用いる。 
 
３．研究の方法 
本研究では、10 K

を下回る極低温孤立
環境を実現する極低
温静電型イオン蓄積
リング RICE、超伝導
遷移端センサー型マ
イクロカロリメータ
ーを利用した高分解
能質量分析計とい
う、２つの最先端実
験技術を組み合わせることで、他の追随を許さない革新的な実験システムを構築する。実験シス
テムの概略を図１に示す。 

RICE は、理化学研究所東原子分子物理研究室で開発された、低温 (4 K)かつ極高真空 (10−10 
Pa) 環境下で動作する静電型イオン蓄積リングである。RICE の導入により、振動回転温度を 4 
K まで冷却した分子イオンの長時間蓄積が可能であり、従来困難であった低温孤立環境系、す
なわち宇宙空間における光化学反応を地上で再現することが可能となる。 
さらに負イオンの反応で生成する中性分子を高質量分解検出するため、本研究では超伝導遷

移端センサー型マイクロカロリメーター (TES)を用いた新たな検出器システムを開発する。TES
は、入射粒子によって生じた吸収体における僅かな温度上昇を、物質の常伝導から超伝導への急
激な抵抗変化を利用し、高感度で測定する熱量計である。TES は高エネルギー分解能な光子検出
器として近年急速に発展を遂げており(Δ / ∼ 10 )、我々のグループもアメリカ NIST が
製作した TES を利用した X 線分光で成果を挙げている。本研究では、世界で初めて TES を光子
ではなく中性分子の検出に応用する。TES は中性分子にも十分な感度があるため、高エネルギー
分解能、すなわち高質量分解能を有する理想的な検出器となり得る。 
 
４．研究成果 
 RICE は理化学研究所において既に稼働中であり、本研究では主に TES を用いた中性分子検出
システムの開発に注力した。 
(1) 中性分子検出実験に向けた TES の動作テスト 
 本研究で開発に取り組んだ中性分子検出システムの概略を図２(a)に示す。TES は超伝導転移
温度（~ 100 mK）で動作させる必要があるため、通常は検出器前に輻射遮蔽窓を設置して周囲の
輻射による熱流入を防ぐ。一方、中性分子検出のためにはこの窓を取り除く必要がある。本実験

 図１：本研究で開発する実験システム 



セットアップにおいて TES 検出器が直接見込むのは 4 K まで冷却した RICE であるため、当初
輻射窓を取り除くことの影響はそれほど大きくないと予想していた。しかし実際には、RICE 接
合部における隙間から 300 K の輻射が侵入しうることが明らかになり、さらなる輻射対策のた
め既存装置の改造が必要になった。 
 本研究で開発した中
性分子検出システムを
図２(b)に示す。周囲か
らの熱輻射を遮るため
に、GM 冷凍機で 4 K ま
で冷却した長さ~1 m の
輻射シールドを検出器
前方に配置した。更に
RICE接合部から侵入す
る輻射の低減のため、
輻射シールド先端に直
径 0.5 mm のピンホール
を設け、また開口率 5 %
の銅製メッシュをシー
ルド内に複数枚導入し
た。これらの輻射対策
により、輻射遮蔽窓が
存在しない条件におい
て TES 検出器の超伝導
転移の観測に世界で初
めて成功した。 
次に中性分子検出システムに

おけるTES検出器の性能評価を
行った。まず TES 検出器への熱
流入の様子を図３に示す。本研
究で使用した TES は 240 素子か
ら成るアレイ検出器であり、図
３は超伝導転移温度を維持する
ために各素子へ印加しているバ
イアス電圧の大きさを示してい
る。バイアス電圧によるジュー
ル熱は、素子の温度調節のため
のヒーターの役割を果たし、バ
イアス電圧が大きいほど素子が
冷えていることを表す。輻射窓
を設けた X 線検出セットアップ
（図３(a)）に比べて、中性分子検出セット
アップ（図３(b)）では輻射による熱流入が
~2 pW/素子ほど大きい。また、同条件にお
いて、X 線に対する TES 検出器の分解能の
変化を図４に示す。輻射窓を設けた X 線検
出セットアップではΔ = 4 eV  @5.9 
keV の分解能を実現できているのに対し、
中性分子検出セットアップでは分解能は
Δ = 17 eVにとどまった。これは輻
射による熱流入が 2 pW 程度強まったこと
による影響だと考えられる。一方で、輻射
窓を取り除いてもなおΔ / ∼ 10
の分解能は維持しており、中性分子検出器
としては十分な質量分解能を有している
ことが予想される。 
 
(2) 中性分子検出実験 
 イオン源から引き出した分子イオンビームが輸送の途中で残留ガスと衝突すると、一部のイ
オンは残留ガスからの電荷移行反応により中性化し、さらに一部の分子イオンは解離して中性
解離片を生じる。4 keV の H2

+ビームから中性化した粒子を本研究で開発した中性分子検出シス
テムへ導入することで測定したスペクトルを図５に示す。スペクトルの横軸は TES が吸収した
エネルギーに対応し、本実験では検出中性分子の運動エネルギーに一致する。H2

+が解離せずに
中性化した場合は運動エネルギー4 keV の位置に、解離して H 原子を生じた場合は 2 keV の位置

 
図２：実験装置の概略。(a) RICE を用いた負イオン実験のセットアップ。
(b) TES を用いた中性分子検出システム 

 
図３：TES 検出器への熱流入。(a) X 線検出セットアップ。(b) 
中性分子検出セットアップ。 

 
図４：TES 検出器で測定した Mn Kα X 線のスペク
トル。X 線検出セットアップの結果を黒実線、中性
分子検出セットアップの結果を赤実線で示した。 



にピークが現れるはずであり、実際図５では 4 keV と 2 keV の位置に２本のピークが確認でき
る。本研究により、TES を用いた中性分子検出および質量分析の原理実証に世界で初めて成功し
た。 
一方、図５のスペクトルのピーク幅は数百 eV

程度であり、当初の予想よりもエネルギー分解
能が悪い。現状の性能で負イオンの光化学反応
実験を実施するのは困難である。このピーク幅
は図４の X 線スペクトルの分解能から期待され
る値よりも１桁以上大きく、中性分子検出固有
の問題であることが示唆される。現在、イオン
ビームのエネルギー広がりの抑制や輻射シール
ド内での中性分子の多重散乱によるエネルギー
散逸効果の低減等、分解能悪化の原因及びその
対策を多角的に検討している。 
 
(3) そのほかの成果 
 本研究では、中性分子検出システムの開発に
あたり、TES 検出器への熱流入量およびその最
適化について検討した。これらの検討のフィー
ドバックとして、X 線検出セットアップ時の
TES 検出器の性能向上に繋がり、特にミュオン原子の分光においていくつかの成果に繋がった
ことを言及しておく[3,4]。また、中性分子セットアップにおける輻射対策の結果、輻射窓なしで
TES 検出器を運転できることが明らかになったが、これを利用することで TES による軟 X 線・
極端紫外分光実験を実現できる可能性があり、現在検討を進めている 
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図５：TES 中性分子検出システムで測定した H2

およびその解離片の運動エネルギースペクトル。 
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