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研究成果の概要（和文）：超伝導転移端センサー（TES）型マイクロカロリーメータを『分子』検出器として利
用した、新たな低エネルギー分子の高分解能質量分析法を確立した。GM冷凍機により冷却した円筒状熱輻射遮蔽
とメッシュを導入し、超伝導素子の前面に熱輻射窓を設けず裸の状態で動作させることで、世界で初めてTES検
出器による中性分子直接検出とその質量測定に成功した。本システムを低温静電型イオン蓄積リングに組み込む
ことで、他の追随を許さない原子分子衝突実験が可能となった。同時に開発した中性ビーム源を用いた、中性分
子と蓄積イオンの合流衝突実験により、低温・希薄な宇宙環境におけるイオン-分子反応の研究に飛躍的な発展
が期待できる。

研究成果の概要（英文）：We have established a new high-resolution mass spectrometry method for 
low-energy molecules using an array of superconducting transition-edge-sensor (TES) 
microcalorimeters as a superconducting "molecular" detector. The TES detector was successfully 
operated without thermal radiation windows in front of the superconducting sensors by introducing 
cylindrical thermal radiation shields and meshes cooled by a GM refrigerator. This enabled the 
world's first successful direct detection of neutral molecules and their mass measurement by a TES 
detector. Incorporating this system into a low-temperature electrostatic ion storage ring enables 
unparalleled atomic and molecular collision experiments. The merging collision experiments of stored
 ions and neutral molecules using the simultaneously developed neutral beam source are expected to 
make a great leap forward in the study of ion-molecule reactions in the low-temperature and dilute 
space environment.

研究分野： 原子物理実験
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年高分解能X線検出器として注目を集めている超伝導転移端センサー型マイクロカロリメータを、低エネルギ
ー中性粒子のエネルギー測定に応用することに成功した。これまでエネルギー分解能力を持たなかった原子分子
衝突実験における生成中性分子の検出において、最先端検出器を駆使することで高分解能エネルギー分析（質量
分析）を実現し、原子分子ダイナミクス研究に革新をもたらした点で大変意義深い。本測定技術は、低温イオン
蓄積リングを用いた原子分子衝突実験への応用のみならず、今後、低エネルギー粒子の高分解能測定の新手法と
して多彩な分野への応用が期待される。

※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、電波天文観測によってこれまで 200種近くもの多様な分
子が検出されている。これは、宇宙空間という極限環境下に於いても多種多様な反応が起きてい
ることを示唆している。しかしながら、これらが如何に生成されたかは、単純な分子でさえ未だ
幾多の仮定に基づく理解に留まっているのが現状である。例えば、直線炭素鎖分子は、炭素が直
線上に長くつながる奇妙な構造を持ち、宇宙空間という特異な環境（低温・低密度）でのみ安定
に存在できる（C7H、HC9N等）。これは宇宙で観測される分子種のうち実に 40 %もの割合を占
め、観測史上最長の分子HC11Nにおいては、近年、その存否・柱密度（どこまで伸びるか）が、
分子進化シナリオに大きな影響を与えると問題提起され注目を集めている[R.A. Loomis et al., 
MNRAS 463, 4175 (2016)] 。このように、宇宙の化学進化・有機物の起源を議論する上で、こ
れらの星間分子が如何に生成・崩壊するか、そのダイナミクスの理解は重要な役割を果たす。 
しかしながら、実験の困難さから反応過程の測定例が極めて少なく、理論的なシミュレーション
や解析には高エネルギー、高温領域でのデータの外挿による推定値に頼っているのが現状であ
る。特に、星間分子雲での分子進化は、活性化エネルギーの必要な反応や 3体衝突反応は期待で
きず、分極力に支配されるイオンと中性原子分子による、低温環境下の低エネルギー衝突ダイナ
ミクス（meV ~ eVの衝突エネルギー）の理解が肝要だが、これを地上で直接研究する手段は非
常に限られていた。 
 
最近、我々のグループは、原子・分子・光物理学における実験技術を用いた幅広い学術研究を目
的とし、低温（4 K）、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 RICE [Y. 
Nakano et al., Rev. Sci. Instr. 88, 033110 (2017)] を開発した。これは、（1）振動回転温度を 4 
Kまで冷却した原子分子イオンの長時間周回と、（2）静電制御（磁場不使用）のため蓄積イオン
の大きさ/質量数に制限が無いという、従来の蓄積リングには無かった大きな特徴を併せもつ。 
図 1のように、リングの周回軌道途中に
直線部分を設け、蓄積イオンと同方向・
同速度で中性分子を入射することで合
流衝突（寄り添い衝突）させ、その中性
生成物を前方で測定することで、分子の
個性が明確に現れるエネルギー差の小
さい低エネルギー衝突ダイナミクスの
研究をする（=重心系における低エネル
ギー衝突実験）。これにより、低温環境
下における低温孤立系化学反応、すなわ
ち、宇宙空間の分子雲中での分子形成・
崩壊過程を地上で再現することが可能
となった。 
化学反応で生成される生成物の最も確
実な同定法は、その質量を測定するこ
とである。但し、生成分子が中性の場
合、イオン化により電荷を持たせるこ
と無しには通常の質量分析法は適用できない。生成中性分子が反応前のイオンとほぼ同じ速度
を持つ衝突実験では、並進エネルギーの高精度測定により生成分子種の同定（質量測定）が可能
となる。ところが、この生成中性分子フラグメントは、高々10 keVの運動エネルギーしか持た
ず、例えば半導体検出器等では、最表面でエネルギーを落としてしまい（Siで厚さ 0.1 µm 以下）
空乏層まで届かない。従来、比較的検出効率が高いMCP（Micro-Channel Plate）が使用されて
きたが、本質的にエネルギー弁別能力が無く、長らく低エネルギー中性粒子のエネルギー測定に
関する技術革新が待望されていた。 
 
 
２．研究の目的 
 
我々は、星間空間で特徴的な分子の生成・崩壊過程を、星間分子雲の温度領域（10 - 100 K）の
イオンと中性原子の衝突実験で再現し、革新的中性分子測定技術を駆使した衝突ダイナミクス
の系統的な研究より、宇宙の化学進化モデルに定量的な制限を与えることを目標とする。近年、
ALMA などの観測装置の感度向上により良質な観測データが急速に収集される中、これを裏付
ける（又は反証する）反応基礎データが制限を与える学術的意義は極めて大きい。 
超伝導遷移端センサー（Transition Edge Sensor, TES）マイクロカロリメータは、入射粒子に
よって生じた吸収体における微量な温度上昇を、物質の常伝導から超伝導への急激な抵抗変化
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図 1 極低温静電型イオン蓄積リング RICEの写真と
RICEにおける合流衝突実験の概略 



を利用し、高感度で測定する熱量計である（右
図）。主に、赤外からガンマ線までのエネルギ
ー分解の単一光子検出器として、近年急速に発
展を遂げている。本研究では、TESを光子では
なく『粒子』の検出に応用する。吸収体表面で
エネルギーを落とす低エネルギー入射中性分
子にも十分感度があり、且つ、高いエネルギー
分解能を持ち合わせた理想的な検出器となり
得る。4 Kの低温蓄積リングの為、相性も良い。 
 
本研究の目的は、世界で初めて TES を超伝導
『分子』検出器として応用し、新たな高分解能
質量分析装置を確立することで、原子分子衝突
ダイナミクス研究にブレークスルーを起こす
ことである。圧倒的な性能を誇る理研の低温イ
オン蓄積リングに最先端多素子 TES を組み込
むことで、今まで適切な観察手段を持たなかっ
た、終状態を含めた直線炭素鎖分子の生成・崩
壊過程に肉薄し、星間空間での化学進化の謎に
迫る。TES の高分解能は、巨大分子イオン衝突実験における終状態も抑えることを可能とする
ため、生体分子研究・放射線生物学・基礎物理化学・クラスター科学への多彩な学術研究への展
開や、低エネルギー粒子の高分解能測定の新手法としての波及効果が期待される。 
 
 
３．研究の方法 
 
本研究グループが所有している X線計測用に開発された TES検出器を用いて「低エネルギー原
子・分子」が測定可能なセットアップを構築し、ECRイオン源を利用した中性原子/分子ビーム
入射試験を行う。一方で、中性分子ビーム合流衝突実験に向け「中性ビーム源」を開発する。こ
れらを極低温静電型イオン蓄積リング RICE へ導入し、中性分子と蓄積イオンの合流衝突過程
からの中性分子（最大 15 keV）を測定する事で、上述の実験研究を行う。 
 
TES検出器：共同研究先のアメリカ国立標準技術研究所（NIST）が開発した TESと読み出し
系を使用する。Mo-Cu 二層薄膜の TES素子に 4 µm 厚ビスマス吸収体を実装し、目的の数 10 
keVの原子分子検出に十分な吸収体厚を有する。有効面積は、素子当たり 300 × 320 µm2、240
素子全体で 23 mm2 を有し、合流衝突からの中性分子フラグメントが臨む立体角の要求を満た
す。素子の冷却には、二段式パルスチューブ断熱消磁冷凍機を使用する（ベース温度 50 mK）。 
 
熱輻射・真空対策：本研究開発に於け
る技術的最重要課題は、熱輻射・真空
対策である。 
通常、TES 素子（~50 mK）と真空窓
（~300 K）の間には、図 3左のよう
に、測定したい X 線が透過できる程
度の厚さの熱輻射遮蔽窓を各冷却ス
テージ（50mK, 3K, 60K）に配置する。
しかし、低エネルギー中性分子は、X
線のように輻射窓を透過できない。こ
のため、中性分子測定用には遮蔽窓を
取り去らなければならない（図 3 右）。
TES は 2 層薄膜の弱結合を利用した
弱い超伝導体（超伝導転移温度 100 
mK）であり、これまで前面の遮蔽窓無しで動作できるとは考えられておらず、実現した例も一
つも無かった。 
また、RICEは、低温（4 K）・超高真空（10-10 [Pa]）環境下で動作させることにより、原子分子
イオンの長時間周回を可能にしているが、TESシステムの真空は ~10-4 [Pa]と、大きく異なる。 
これらの熱輻射・真空対策のため、TES 検出器と RICE の間に、各冷却ステージに対する熱輻
射遮蔽を兼ねた差動排気システムを構築し、さらに熱輻射遮蔽を強化するために、メッシュフィ
ルターを導入する。 
 
 
 
 

図 2 超伝導転移端マイクロカロリメータの
原理と中性分子測定への応用 

図 3 TES 検出器の熱輻射遮蔽の概念図。左側が通常
のＸ線測定用、右側が分子測定用セットアップ。 



４．研究成果 
 
研究は、以下の通り段階的に実施した。 
 
(1) 50 mK輻射遮蔽開口率の影響の調査：まず、

3 K、60 K輻射窓はそのままに 50 mK窓の輻
射効果を評価した。50 mK窓を完全に取り去
ると、TESは直接 3 Kの輻射を受け、ノイズ
スペクトルの低周波数成分 (< 1 kHz) は増
し、TES検出器のエネルギー分解能は 4.7 eV
（Close）から 11.3 eV（Open）まで低下する
ものの、検出器としては機能することが確認
された。図 4に示したように、50 mK窓を銅
のメッシュ窓とし、その開口率（輻射を受ける
量）を調整することでエネルギー分解能を制
御できることも分かった。  

(2) TES 設置場所の検討：TESは、これまで中性
分子測定器を設置していた場所よりも離れた
場所に設置することになるため、TES 設置予
定場所にビーム検出器 MCPを設置し、ビーム
の拡がり方の測定を行い設置場所の最適化を
行った。 

(3) 熱輻射遮蔽・差動排気：分子の測定には、50 
mK窓だけでなく、3 K, 60K遮蔽窓を取り除く必要があり、かつ、RICEの超高真空（10-10 
[Pa]）環境と TESシステム（~10-4 [Pa]）を両立させなければならない。これらを満たすた
め、4 Kまで冷却可能な GM 冷凍機を搭載した差動排気チェンバーを製作した（図 5）。TES
検出面（~100 mK）から RICEを見た視野角に、直接 4 K 以上の高温部が含まれないよう、
RICE-TES間に、GM 冷凍機で冷却した 2 層の内径φ10 mm（4 K遮蔽）、φ18 mm（60 K
遮蔽）の円筒状輻射シールドを配置することで、TES 検出器への熱輻射を抑制した。さら
に、この円筒シールドと、チェンバー間真空配管部の径をできるだけ小さくし、本チェンバ
ーに大容量ターボ分子ポンプ（排気速度>1000 [l/s]）を取り付けることで差動排気を実現し、
RICE への差圧を軽減した。 

(4) 熱輻射遮蔽の強化：図 5のように TES検出器を RICEに接続した状態で、検出器全体の動
作試験を実施したところ、いくつか問題点が判明し、以下の様なシステム改造を実施した： 
① 円筒輻射シールドの接続部からの熱輻射の遮蔽強化 
② 円筒輻射シールドと RICEの間に存在する常温領域（ゲートバルブから RICEまでの
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図 4 50 mKの熱輻射シールドの開口率を
変化させて測定した TES 検出器のエネル
ギー分解能。分解能評価にはMnKα(6 keV) 
X線を使用。誤差棒は各 TESピクセルの分
散 RMS を示す  [JPS Conf. Proc. 35, 
011006(2021)]。 

図 5 RICE 蓄積リングと TES 検出器の間の差動排気と熱輻射遮蔽を実現するために導入し
た、GM 冷凍機搭載の差動排気 RICE-TES接続チャンバーの模式図と写真 



領域）からの輻射が RICE 入口に設置された Au メッキのシャッターに一部反射し入
ってくることが実験結果と熱輻射シミュレーションとの比較により判明した為、原因
となっていたシャッターを取り除くなどの対策を実施 

③ 更なる輻射低減のため、円筒輻射シールドへのピンホール付きキャップや金属製メッ
シュ熱輻射窓の追加など、実験条件の最適化を実施 

(5) ECRイオン源を用いた性能試験：効率的な検出器試験を実施するため、ECRイオン源を用
いたセットアップを構築した（図 6 右）。ECRイオン源から特定のエネルギーの分子イオン
ビームを引き出し、直線部における残留ガスとの衝突により得られた中性の原子分子フラグ
メントを TES検出器に入射する。但し、イオンビームそのものは、静電偏向器で曲げ TES
へ入射しないようにする。本セットアップを用いた試験の結果、上記の金属製メッシュ熱輻
射窓を使用すると、メッシュにおける中性分子の反跳の影響で、検出効率及び質量分解能が
低下することが明らかになった。 

(6) 微小孔赤外線フィルター：本結果を受けて、新たに微小孔赤外線フィルターを導入した。微
小孔フィルターは、電磁波の回折・干渉を利用することで、赤外線の透過率を効果的に抑え
ることができる。また、粒子の透過率は大きくとることができるため、反跳による影響を大
きく低減することが可能である。本フィルターを導入し再度 ECRイオン源を用いた試験を
行ったところ、スペクトル応答関数・エネルギー分解能において性能向上が確認された。 

 
以上のスタディの結果、最終的に得られた TES検出器による中性分子のエネルギースペクトル
を図 6 に示す。図中に示すように ECR イオン源から 4 keV の H2+分子イオンビームを引き出
し、残留ガスとの衝突で中性化した H2分子とその解離により生じた H原子を TES検出器によ
って測定する事に成功した。TES検出器のエネルギー較正には、本システムに組み込んだ 55Fe
放射線源からのMn Kα X線を利用した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
我々は、世界で初めて「TES 検出器を用いた低エネルギー原子分子の直接測定」に成功した。
現在、更なる性能向上のための微小孔赤外線フィルターの開発や、得られた応答関数を理解する
ためのイオン衝突シミュレーション等を進めると共に、印刷公表の準備を進めている。 
一方で、中性分子と蓄積イオンの合流衝突実験に向けた「中性ビーム源」の開発も行い、RICE
における中性炭素ビーム入射試験に成功した。これにより、TES 検出器を用いた世界初の中性
分子と蓄積イオンの合流衝突実験の準備が整った。 

図 6 ECR イオン源を用いて得られた TES 検出器による H2 分子
及びH原子の質量スペクトル 
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