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研究成果の概要（和文）： 
土星の衛星タイタンの靄（タイタンソリン）の生成過程について、イオン分子反応を核とする
研究を行うために低温移動管質量分析装置を新たに構築した。今回開発した移動管装置を用い
て数 torr オーダーのガスとイオンを反応させ、Associative charge transfer reaction (ACT)に
ついて研究を行う。低温移動管の性能を評価するために、低温領域における N2+ + N2 + He ―
＞ N4+ + He の反応速度定数を測定した。過去に報告されている値と一致したことから、低温
領域の測定が可能となった。 
 
研究成果の概要（英文）： 
Gas phase ion-molecule reactions are one of the important synthetic pathways for Tholin 

formation in Titan’s Atmosphere. We have developed a new instrument to observe the low 
temperature ion molecule reaction. We construct the low-temperature drift cell to 
investigate the associative charge transfer (ACT) reactions. In order to confirm the 
property of the low-temperature drift tube, associative reaction N2+ + N2 + He ―＞ N4+ + 
He was measured. It is conclusively pointed out that the rate coefficient was guaranteed in 
a low temperature range.  
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１．研究開始当初の背景 

土星の衛星タイタンの上層大気を探査機
カッシーニの質量分析計で観測したところ、
正イオンとしてはメタン由来の低分子有機
化合物やベンゼンなど m/z350 までのイオン
が観測され、負イオンとしてはｍ/ｚ8000 ま

でのイオンが観測された。タイタンの大気成
分としては、窒素が主で、メタンが１０％以
下である。タイタンはメタンが大気循環し、
それに伴う有機化合物（タイタンソリン）が
生成されている。上層大気の正イオンと負イ
オンが反応し、タイタンソリンが形成されて
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いると考えられるが、この反応過程を定量的
に解析した結果は、これまで報告されていな
い。 

有機化合物の正イオンの生成機構につい
ては、イオン分子反応を用いたネットワーク
モデルが提案されており、豊富な素反応の反
応速度定数の実験値を用いて、多様な生成経
路が考えられている。しかしながら、多くの
実験値は室温で測定されており、低温領域の
実験値は非常に少ない。その為、低温の速度
定数は室温からの外挿値を用いている場合
がある。また、負イオンの反応速度の実験値
は正イオンにくらべて圧倒的に少ないため、
イオン分子反応による負イオンの生成機構
はほとんど解明されていない。 
２．研究の目的 
近年、ベンゼンのイオン分子反応を用いた

Associative charge transfer(ACT) 反応につ
いて、次の反応は負の温度依存性を有するこ
とが報告された。 

C6H6
+ + 2C3H6 → C6H12

+ + C6H6 
さらに、123K のアセチレンとベンゼンイオ
ンとの ACT 反応において、アセチレンの６
量体イオンが生成することが報告された。こ
のように、低温領域においてベンゼンイオン
が触媒的な役割を担い、ＡＣＴ反応が惑星な
どの大気中での高分子イオンの生成機構の
一つと成りうる可能性が示唆された。本研究
では、低温領域で速度定数が増大する負の温
度依存性を示すイオン分子反応（ＡＣＴ反応
等）の研究を行い、惑星大気や星間空間での
分子の生成機構を解明するための基礎デー
ターを取得する。また、報告例の少ない低温
領域でのイオン分子反応の速度定数値を提
供する。さらに、タイタンの大気条件（化学
組成、温度、圧力など）を実験室で再現し、
正イオンと負イオンが靄を形成する高分子
化現象を解析することで、タイタンソリンの
生成過程を明らかにすることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
低温領域のイオン分子反応を観測するため
に、低温移動管質量分析装置を新たに開発し
た。移動管はイオンの移動度の研究に用いら

れている装置であり、Ｈｅを緩衝気体として
用いている。緩衝気体に数％程度の反応ガス
を混合することで、イオン分子反応が観測で
きる。また、移動管は反応速度定数の精度の
高い値が取得できる特徴を有している。低温
領域での反応を行うためには、イオンと反応
気体を低温にする必要がある。このため、本
装置は移動管を冷凍機に取り付けることで、
低温領域の反応を行っている。 

本研究のために、新しく製作した移動管質
量分析計の概略図を図１に示す。イオンは電
子衝撃（EI）法、化学イオン化（CI）法によ
り生成する。生成したイオンは四重極質量選
別計を用いて、必要とするイオンだけを選択
する。その後、イオンを 15eV まで減速し、
移動管に入射させる。移動管は内径 30mm、外
形 70mm 厚み 1mm の 11 枚の無酸素銅のガード
リングで構成されており、全長 81mm である。
移動管の入出射スリットの径はφ1.0mm であ
る。 移動管内部の圧力は 1torr 程度まで上
昇させることが可能となっている。移動管を
冷凍機のコールドヘッドに設置することで、
低温領域の測定を可能としている。移動管の
温度測定には、冷凍機のコールドヘッド付近
に Si-diode 温度センサーを設置し、コール
ドヘッドと反対側の側面に Au-Feクロメル熱
電対を用いた。緩衝気体を導入した場合、移
動管は 20Kまで冷却することが可能となった。
移動管内部で反応したイオンは分析用四重
極質量分析計で質量分析される。移動管の電
場とガス圧を変化させ、イオン強度の変化か
ら、イオン分子反応の反応速度定数が測定で
きる。 
 
４．研究成果 
低温領域の三体衝突反応を測定するための
新しい低温移動管質量分析装置を作製した。
本装置の性能評価を行い、低温領域のイオン
分子反応の測定が可能となる結果が得られ
た。（論文投稿準備中） 
１）移動度測定による移動管の性能評価 

移動管本体の性能を調べるために、分析用
の四重極質量分析計の前段に検出器を設置
し、緩衝気体を He とした場合の Ar＋の移動度
を測定した。種々の移動管の電場におけるイ
オンの到達時間の変化を図２に示す。            
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図1. 装置外略図 図２Ar＋(P=0.9torr)の到達時間に対する強度変化   

 



圧力 P(0.5 – 1.0 torr),E(1.6–0.7 V/cm)の条件に
おける Ar＋到達時間と P/V の結果を図３に示
す。 

３）低温領域での有機化合物のイオン分子反
応 
タイタンの大気にはメタンが含まれている
ため、プロトンが付加した有機化合物イオン
が多数観測されている。予備的実験として、
144K の低温領域における C2H5

+ + C2H2のイ
オン分子反応を測定した。その結果を図５に
示す。一次反応だけで無く、多段階の反応が
観測され、イオンが成長する反応が観測され
た。しかしながら、ＡＣＴ反応は観測されな
かった。Ｃ8Ｈ7

＋が最終生成物であり、現在こ
のイオンの構造を決定する準備をしている。
今後、多様なイオン種による低温領域での反
応を測定し、負の温度依存性を示す反応やＡ
ＣＴ反応などについて研究を行う。 
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図３ Ar+イオンの P/V に対する到達時間 
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図３の勾配より Ar＋の移動度を求めた結果、
過去の報告値と良い一致を示した。これによ
り、今回新たに作製した移動管本体の性能が
確認された。 
 
２）低温領域の装置全体の性能評価 
低温領域におけるイオン分子反応を観測し、
その速度定数から装置全体の低温領域にお
ける性能を評価する。今回、N2

+ + N2 + He の
付加反応について、低温領域における速度定
数を測定した。その結果を図４に示す。298K
から 70Kまでの測定結果を図中の○印で示し、
過去に報告されている移動管（全長４ｃｍ）
の結果を直線で示す。移動管の測定温度と反
応温度について、よい相関が見られ、過去に
得られた結果と非常に良い一致を示した。こ
れにより、本装置を用いた、種々のイオン分
子反応の速度定数について、低温領域での精
度の高い値が得られることが可能となった。 

 
図５ C2H5

+ + C2H2 のイオン分子反応(144K) 
 
４）土星の衛星タイタンの大気組成に類似し
た条件によるイオン分子反応の取り組み 
移動管の内部の反応ガスの組成をタイタン
と類似させるため、緩衝気体をＨｅから N2

に変え、予備的実験を行った。 緩衝気体が
Ｈｅの場合、十分なイオン強度が得られるの
に対し、窒素の場合、イオン強度が 1/100 以
下に減少し、イオン分子反応を行うことが困
難となった。これは移動管内部でイオンの拡
散が増大し、出射スリットを通過するイオン
の効率が低下したためと思われる。移動管内
部の電位を変化させることで、イオンの通過
効率が改善できることから、拡散の影響であ
ることは確かである。イオンの通過効率を向
上させるため、移動管の出口に新たな出射レ
ンズを装着する予定である。新しいイオンレ
ンズについて、圧力を考慮したイオン軌道シ
ミュレーションの結果より、イオン強度が増
加する新しい系を見出した。現在作製を行っ
ており、設置の準備を行っている。この新し
いレンズ系を用いることで、土星の衛星タイ
タンの大気組成を再現した実験が可能とな
ると思われる。 
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