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概要

229Thには基底状態からの差がわずか数 eVの核異性体が存在し、このアイソマー状態と呼ばれる準位を用
いることで原子核時計が実現できると目されている。これは微細構造定数の時空間変化も捉えることができる

ほど精密であるが、裏を返せばそれだけ正確にアイソマーエネルギーを測定することが必要だということで

ある。

現在までさまざまな実験方法でこの測定が試みられてきたが、どれも間接的な計算によって求められている

ため、誤差の大きいものとなっている。そこで 2018年 10月から 2019年 3月にかけて、超伝導遷移端 (TES)
型マイクロカロリメータを用いて直接アイソマーエネルギーを導くための実験がなされた。本研究では、その

3つある TES channelが長時間にわたって観測したデータを解析し、そのうえで必要になる手法を確立した。
まず、TESの動作点が異なればそのふるまいが異なることから、それらが混在してノイズにならないよう
に、安定したオフセット電圧を持つ 2つの時間範囲を抽出した。そして、パルスデータが相似でありノイズデ
ータと独立であることを仮定し、最適フィルタ処理を用いることでノイズを除去した。さらに、パルスの大き

さがオフセット電圧と相関関係にあり、これが分解能を損なっていることを見抜き、スペクトルエントロピー

を最小化することで補正した。

以上の工夫を施したエネルギースペクトルでは、229Thのものと思われるピークが 29180.8+3.3
−4.4 に見つかり、

18.53+3.4
−2.2 eVの分解能を達成していた。これは先行研究の分解能を大きく上回る結果であった。

また、今回は直接ダブルピークを区別することはできなかったが、モデリングすることによって目的の達成

のためにはあとどれくらいイベント数が必要かを計算した。
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第 1章

序論

1.1 原子核時計とはなにか

現在の「秒」の定義は 133Cs原子時計による測定がもとになっており、この精度は 10−15 ほどである。また

2002年に作成された「光格子時計」は 10−18 の精度と報告された [1]。これを東京スカイツリーまで運び一般
相対論の効果を実証した試みは記憶に新しい [2]。しかしこれらの限界は外部の電磁場が電子遷移の共鳴周波
数を擾乱することに因っている。そこで考え出されたのが「原子核時計」である。これは原子核遷移を利用し

ており、「強い相互作用」の強力な結びつきで安定した共鳴周波数を得ることができ、電子によるシールド効

果で外部からの擾乱を低減できる。[3]。こうして正確になっていく時計は、微細構造定数の時空間変化さえも
捉えることができるといわれている [3][4]。しかし一般に核異性体を実現させるためにはMeV単位の高エネ
ルギーのレーザーを用いねばならない。レーザー分光法は 10eV程度のレーザーを用いておこわれるものなの
で、このままでは原子核時計をつくることはできない。この課題を克服し原子核時計を実現する最有力候補と

して注目されたのが 229Thである。

1.2 なぜ 229Thなのか
229Thは基底状態 (Jπ = 5/2+)のエネルギーに比べてわずかに高いエネルギーを持つ核異性体 (Jπ = 3/2+)
が存在する（図1.1)。転移波長は 350+150

−75 nmといわれており、高分解能レーザー分光法を適用することがで
きる [5]。この励起状態はアイソマー状態とよばれ、原子物理学と原子核物理学の橋渡しになるとして、30年
以上にわたり実験や理論からそのエネルギー差を求める試みが続けられていた。初期の測定では間接的な方法

しかとれず、その誤差は大きかった。たとえば、2状態の双極子の蛍光強度の違いを高解像度レーザー分光法
によって測定する方法では 3.5± 10 eVと求められた [6][3]。しかし測定機器の分解能が向上した近年ではよ
り細かい精度で測定できるようになり、そのエネルギーは徐々に制約されつつある。ローレンス・リバモア国

立研究所が 2007年に発表した数値は 7.6± 0.5 eV[7]であったのに対し、ルートヴィヒ・マクシミリアン大学
ミュンヘンが 2019年に発表した数値は 8.28± 0.17 eVであった [8]。これらの値は、前者は「半導体マイクロ
カロリメータ」後者は「磁気ボトル型電子エネルギー分光器」、といった別々の測定方法で与えられたもので、

矛盾したものとなっていた。我々は TES型マイクロカロリメータにより，8.30± 0.92}eVという値を得 [9]，
またハイデルベルグ大のマグネティックカロリメータによる値は 8.10± 0.17 eVであり [10] この値に収束し
つつあるようにもみえる。
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図1.1 さまざまなアイソマー状態のエネルギーと半減期 [11]。229Thは比較的安定かつ 10 eV以下のエネ
ルギー準位をもつ特異な元素として，原子核時計候補と考えられている。

1.3 先行研究の測定方法はどんなものか

ではそれぞれの測定方法にはどのような特徴があるだろうか。また他の測定方法はあるのだろうか。上で述

べた例を簡単に比較する。

1.3.1 マイクロカロリメータのメリットとデメリット

マイクロカロリメータとは、放射線のエネルギーを熱に変換し、さらにそれを電圧値へ変換するという検出

器である。この二段階目を担う変換器はその性質から「温度計」と呼ばれ、この種類によってマイクロカロリ

メータはいくつかの分類ができる。その中で 2007年の先行研究 [7]で用いられた半導体マイクロカロリメー
タはサーミスタを温度計としている。サーミスタは半導体に不純物を添加したもので、ある温度で急激に電気

抵抗が変化する性質がある。マイクロカロリメータは X 線検出器として開発が進み，6 keVで 6 eV程度のエ
ネルギー分解能をもつ [12]が，γ 線領域では，熱容量が大きくなるため，エネルギー分解能は 26 eV程度であ
った。

マグネティックマイクロカロリメータは，磁場中においたスピンによる磁化が，温度変化によって変化する

ことを用いて温度計とする方式である。SQUIDによって磁場を読むことで非常に高い感度をもち，6 keVで
のエネルギー分解能は 2 eV程度に達している。多画素化が困難といわれていたが，最近は研究が進んでいる。
超伝導転移端 (Transition Edge Sensor :TES)型マイクロカロリメータは，極低温での超伝導転移を温度計
として利用し，これも 6 keVでは 2 eV程度のエネルギー分解能をもつ。我々が検出器として用いているため，
次章で詳述する。

1.3.2 磁気ボトル型電子エネルギー分光器のメリットとデメリット

磁気ボトル型電子エネルギー分光器は、磁気ボトル効果によって集められた電子がソレノイドのボトル（～

400 mm）を通ってマイクロチャンネルプレート（MCP）に入射し、そこで電子の運動エネルギーが検出され
るというものである。2019年の先行研究では、233Uを線源としてチャンバー内に安置し、放出された電子た
ちのエネルギースペクトルから遷移エネルギーを決定している [8]。この方法のメリットは直接的なエネルギ
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ーの測定が可能な点であるが、精度の限界は最終的な検出器であるMCPの解像度に依存している。

1.4 なぜ本稿の研究が必要なのか

これまで，様々なカロリメータにより，229Thのアイソマーエネルギーの測定が試みられてきたが，いずれ
も，8 eVというレベルを直接に捉えたものではない。
これまでおこわれてきた手法は大きく 2つあり，1つは 29 keV, 42 keVの 2ヶ所で，約 200 eV離れたダブ

ルピークの距離を決め，その差がアイソマーエネルギー lに相当する，というものである。レベルダイアグラ
ムと，測定例を図1.2に示す [10]。Beck et al. [7]も同様の手法による。
もう一つは，Yamaguchi et al. (2019)[9] でも行われた，一番エネルギーの低い 29 keV の輝線を，アイ

ソマー状態によるダブルピークとして中心エネルギーを求め，別途決まっている分岐比 b, ECR を用いて，

Eobs = bECR + (1− b)EIN から EIN を計算するという手法である。

2018年 10月から 2019年 3月まで、東北大学や日本原子力研究開発機構、理化学研究所と宇宙科学研究所
が共同で原子核時計を実現すべく実験がおこわれた。このとき 229Thの核異性体遷移エネルギーの決定のた
めに、γ 線をとめる阻止能とエネルギー分解能を決める熱容量のバランスをとった専用の TES型マイクロカ
ロリメータが製作された。Yamaguchi et al. (2019)[9]では，日本原子力研究開発機構大洗実験施設での 2017
年の測定データが用いられた。しかし，測定環境としては雑音が多く，また冷却温度も 90 mK程度までと比
較的高く，本来の TES型マイクロカロリメータの性能が発揮できたわけではない。その後実験場所を東北大
学に移し，別の冷凍機による実験が 2018年 10月から 2019年 3月にかけて断続的に行われており，こちらの
ほうがよいエネルギー分解能が期待できる。

そこで，本研究では，2019年の実験で得られたデータを使用して、TES型マイクロカロリメータより得ら
れたパルス高データから 229Thのアイソマーエネルギーを，29 keV ラインの doubletを直接みることで検出
する手法を目指し，エネルギー分解能を追求した解析をおこなう。
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図1.2 29 keV, 42 keVでのエネルギースペクトルと，そのレベルダイアグラム。206 eVと 198 eVの差
8 eVがアイソマーエネルギーに対応する。値は Sikorsky et al.[10]によるもの
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図1.3 29 keVでのみかけのラインエネルギーからアイソマーエネルギーを決める手法 [9],29 keVピーク
でのエネルギー分解能は 36 eV(FWHM)であった。
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第 2章

実験手法

2.1 TES型マイクロカロリメータとはなにか
ここで、本研究で用いた「超伝導遷移端温度計（Transition Edge Sensor; TES）型マイクロカロリメータ」
について、模式図2.1を用いて解説していく。

図2.1 マイクロカロリメーターの模式図。温度計には、温度によって「抵抗が変化する」ことを明示する

ため可変抵抗の記号を用いている。

1. いま、あるエネルギーを持った光子、とくに X線や γ 線が吸収体に入射した。吸収体はその高い阻止

能により、光エネルギーをほぼすべて熱エネルギーへと変化させる。また吸収体は熱容量を非常に小さ

くすることで、より大きな熱を生むことができる。

2. そうして得られた熱は直接結合された温度計へ余すことなく伝わる。この温度計として，超伝導転移を
用いるのが，超伝導転移端 (Transision Edge Sensor:TES)型マイクロカロリメータである。理想的な
抵抗の温度変化を図2.2に示す。転移温度を 100mK程度にとることで，吸収体熱容量を T 3 則により小

さくし，大きな温度変化を得ることができる。

3. 転移温度以下の極低温環境にセンサをおき，電圧バイアス V をかけることで，センサは発熱する。温

度上昇により，抵抗が大きくなり発熱量 P = V 2/Rが小さくなることでセンサの温度が下る negative
feedbackが働く。これにより，適切な電圧値を選べば，TESは常に転移端上に動作点をとることがで
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図2.2 理想的な超伝導転移端での抵抗の温度変化

きる。

4. そこにエネルギー入射があると，常伝導状態への相転移が直ちに起こり抵抗は急激に上昇し，バイアス
電流は減少する。この電流を SQUIDにより電圧変換して読み取ることで光子の到来を知るしくみにな
っている。

5. 抵抗変化は先程も述べたフィードバック機構によってもとの転移温度 Tc へと速やかに戻り、次のイベ

ントに備えることができる。

ただし，入射熱量が吸収体の熱容量に比して大きい場合，温度変化が転移端をこえて，抵抗変化が saturation
を起こす可能性もある。そのため，測定したいエネルギー範囲に応じて，センサを設計する必要がある。ま

た，抵抗の温度変化は図2.2でわかるように線形ではない。そのため，ゲインの線形性は必ずしも保障されな
い。TESの一般的なレビューは文献 [13]を参照されたい。

2.2 今回解析するデータはどのような実験で得られたデータか

ここでは実験がどのようにおこなわれたかを簡潔に説明する。詳細はMuramatsu(2018)[14]の Chapter 7
を参照のこと。宇宙科学研究所では，TESの設計，製作が行われている。今回の実験用の TESは村松によっ
て，大洗実験施設での実験 [9]であまりエネルギー分解能がよくなかったことから，29 keVで 20 eV以下のエ
ネルギー分解能を達成することを目標に以下のように設計された (図2.3,表2.1)。 4素子が一つの基板にのっ
たものとして設計されたが，1素子は配線が切れて読み出せない状態であった。まず，宇宙科学研究所におい
て，55Fe線源によって，5.9 keVの X線を照射し，エネルギー分解能を調べたところ，ch: 10.02 ±1.07 eV,
ch2: 10.03 ± 0.76 eV, ch3: 10.64 ± 0.99 eVと，設計値にほぼ近く，また非常に特性がそろっていることが
わかった [14]。229Thからの未知のエネルギーの輝線を決定するには，エネルギーの較正が非常に重要であり，
較正線源や 233U線源からは多数の放射線が放出される。それらがセンサ基板にあたり微小な温度擾乱をもた
らすことで，低周波側のノイズが増え，エネルギー分解能は劣化してしまう。そのため，東北実験ではリン青

銅の 0.8 mmの板に，0.3 mm角の穴をあけたコリメータを製作し，装着した。
229Thアイソマーエネルギーを正確に較正するためには、調べたいピークの近くに較正用のピークを人工的
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に設ける必要がある。そのため 229Thピークを観測するための 233U線源（設計値 110 MBq)のほかに 133Ba
線源および 241Am線源も内蔵された。
この実験環境で 4回のデータ取得がなされた。そのログを表2.2にまとめる。No.1実験では，65mKを達成

し，241 Amの 26 keVの輝線を用いて，15-18 eV (FWHM)のエネルギー分解能を確認した。ただし，較正線
源の配置が悪く，Baの輝線がほとんど見えなかった。その後設定をかえながら No.2, No.3の実験を行なった
が，今度は冷凍機の不調（あるいは熱流入の増加）で，動作温度を 90 mK以下に下げられなかった。様々な
改良を重ね，2019年 3月に 70mKでのデータ取得を行なった。これが分解能と較正線源のバランスのとれた
測定と期待される。しかし，大洗実験の解析を優先させたために，このデータはほとんど解析されてこなかっ

た。そこで，本研究でこのデータ解析を行ない，大洗実験 [9]よりもよい分解能で，229Thorium輝線の検出，
エネルギー決定を行なう。

表2.1 今回の実験用に製作された TESの設計パラメータと実績値

材質 厚み

TES Ti/Au 40/145 (nm)
吸収体 Au 3.9 (µm)

測定量 値

転移温度 (TC) 122 (mK)
熱容量　 (C) 3.57 (pJ/K)

飽和エネルギー 40 keV
エネルギー分解能 (FWHM at 6 keV) 10 eV

表2.2 仙台実験のログ

No. 日付 照射時間概算 設定温度

1 2018/10/14 14:12:06-10/19 17:19:21 4.4× 105s 65 mK
2 2018/11/14 12:47:05-11/19 9:52:40 4.2× 105s 90 mK
3 2018/11/20 22:15:32-11/29 10:10:18 7.3× 105s 90 mK
4 2019/3/8 21:22:23-3/11 16L2L26 2.4× 105s 70.5 mK
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図2.3 製作した TESとコリメータ [14]
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図2.4 TESとコリメータを組み合わせたセンサマウントと冷凍機内に格納した様子 [14]
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第 3章

データ解析

図3.1 解析の流れ。左側が未解析のデータがどのようにして得られたかを簡単に表した部分。右側が本研

究が実際におこなった解析の部分。

一連の実験 ·解析の流れを簡単に図示したものが図3.1である。今まで説明してきた実験はこの左側の部分で
あり、その未解析だったデータを本研究で扱っている。実験全体を軽くふりかえる。233U線源 (229Thを放
射)、および較正線源 133Ba (CsKα,CsKβ を放射)と 241Am (γ 線を放射)からの放射線が TES型マイクロカ
ロリメータに入射し温度へ変換する。さらに SQUIDが電圧信号に変換して、データが蓄積されていく。
実際におこなった解析は右側の PC内での処理である。まずそのデータを扱いやすいように下処理して、必
要不必要なデータをふるい分けデータを分割する。その後、よりよい分解能を得るためにそれぞれのデータセ

ットについてノイズ除去や動作点補正をおこなう。最後にエネルギー較正曲線を用いて、補正されたデータを

エネルギーと対応付ける。これからそれぞれの過程について順に説明していく。

3.1 使用データとソフトウェア

仙台で取得した 4 回のデータのうち，一番動作温度が低く，エネルギー分解能がよいと期待される 2019
年 3 月 8 日から 11 日のデータを用いることとする。ただ、取得できたデータ全てが使えるわけではない。
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図3.2 冷凍機の温度の推移。急激に上昇しているところは冷却機の電源が入り，しばらくは設定温度

70.5mK程度に保たれている。ADRの冷却能力が下ると温度が温度安定のためのヒータ電力は小さくなる
というフィードバックがかかっている。ヒーターの電力が下がりきると，設定温度以上になっていってし

まう。橙の領域を有効な範囲とする。

冷凍機の電源を入れた直後は出力が安定しない。さらに、出力が 3/10 の 11 時ごろに止まってしまってお
り、それ以降は温度の上昇によって TES が安定して動作していなかった。そのため、「2019/3/8 21:22:23
- 2019/3/11 16:21:26」にとられた 132,551 個/ch のデータのうち、比較的出力が安定している「2019/3/9
00:30:00 - 2019/3/10 10:56:40」にとられた 68,999個/chのデータのみを採用する。
解析に使用したソフトウェアの versionを表3.1にまとめる。

表3.1 使用したソフトウェアとそのバージョン

ソフトウェア バージョン

python 3.7.3
Jupyter 4.4.0
XSPEC 12.1.1

3.2 パルスデータと予備的データ弁別

放射線が入射すると，TESはパルス上の電流変化を生じる。それをイベントと呼ぶことにする。各イベン
トごとにパルス波形データを取得している。その例が図3.3である。取得には，picoscope 4224（40 MS/s, 15
bit, ±2 V)をもちい，サンプリングは 24nsごと，トリガーの前後 10 msの 20 msのデータを保存している。
実際には，時間分解能は細か過ぎたために，パルスの形が損なわれないよう 1/64でダウンサンプリングして
1.54 µs のサンプリングレートとして用いている。
まず、図3.4のような各パルスに対し簡易的に「オフセット」と「パルス波高」を定義する。「オフセット」

はパルスデータの 1-100番目まで、すなわち約 0.15 msの電圧値の平均とする。そして、「パルス波高」（以降
PH: Pulse Height）はオフセットから最小ピーク値までの差の絶対値とする。この PHが放射線のエネルギー
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図3.3 立ち下がりのトリガごとに出力される 20 ms間のデータ。ダウンサンプリング済みである。切り取
る時間は立ち下がり前の方が 10% 長い。

図3.4 図3.3のパルス部のみを切り出したデータ。オフセットの計算に使用する範囲は誇張してある

と粗く対応している。

図3.5 各 chごとのオフセットのトレンド。左から ch2,ch3,ch4。leap前を青、leap後を橙でプロットしている。

そのオフセットにどのようなトレンドがあるか調べたものが図3.5になる。どの ch にもオフセットの” 飛
び”(leap)が存在し、それは図3.2でもわかるように冷凍機出力の leap由来であることがうかがえる。オフセ
ットが違えば TESの特性が変わってしまうので、leap前後でそれぞれ「region1」「region2」という異なるデ
ータセットとして扱うこととする。すなわち，パルスデータは時間的な 2つの regionと，3つの異なる TES
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Channelによる 6種類に大別される。

3.3 全体スペクトルと Line Identifying

図3.6 ch4 region1 の PHヒストグラムとピークのインデックス

ここで、いま具体的に何を見つけたいのか整理する。図3.6に PHヒストグラムを示す。PHは先述したとお
り「エネルギーに対応」しているが、どのように対応しているか、どれほどの精度で対応しているかはこれか

らの解析で明らかにしていかなくてはいけない。本実験では，233U の他に，エネルギー較正用に自作の 133Ba
(500 kBq), 241Am (500 kBq)の線源が用いられていた。また TESは金，Tiが Si基板上に製作されており，
Alなどが配線に使用されていた。TESの前面には，コリメータとして燐青銅（Cu, Sn, P)の板が設置されて
いた。Baが崩壊すると Csの蛍光 X線を出す。図のように様々な輝線構造が見られるため，それを同定しな
くては，エネルギー較正がおこなえない。同様の実験をおこなっている Yamaguchi et al. (2019)[9]などから，
探索している 29 keV 229Th輝線の前後のラインとして A,B,Cを決めた。これを順に Amγ, CsKα, CsKβ 由

来のものだと仮定する。これは文献値 [15]のエネルギーや強度比から見当をつけたものである。そうであった
ならば、229Thピークはピーク Bの低エネルギー側近傍に現れる。

3.4 ノイズを除去する手段:最適フィルタ処理
パルスデータには多くのノイズが乗っているため、PHそれ自体は使用に耐えうる解像度を持っていない。

そのため「最適フィルタ処理」という処理をおこなう。これはパルスデータの S/N比を最大化する波形処理
である。以下、その理論について説明する。

オシロスコープで測定されたパルスデータを D(t)とする。これをフーリエ変換して

D̃(f) =

∫
dtD(t) exp [2πift] (3.1)

以下、式が見にくくなることを防ぐため周波数空間におけるチルダを省略する。
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ここで大きな仮定として、パルスとノイズが独立で、さらに全てのパルスが相似であるとみなす。つまり、

規格化されたモデルパルスM(f)と、各パルスデータ Di に対応するノイズデータ Ni(f)と係数 Ai は以下の

ような関係にあると仮定する。
Di(f) = AiM(f) +Ni(f) (3.2)

知りたいのは PHに代わってパルスのスケールを表す量、すなわち Ai である。そのためには Ai がパルス

データ Di とMi の差を最小にしていることが求められる。この条件を最小二乗法を用いて記述したい。残差

の 2乗 χ2 を次のように定義する。

χ2 :=

∫
df |D −AM |2

|N |2
(3.3)

ここでインデックスは省略されている。この χ2 を最小にする Aを調べていく。

∂χ2

∂A
=

∫
df −(D∗M +DM∗) + 2A|M |2

|N |2
(3.4)

=

∫
df −2DM∗ + 2A|M |2

|N |2
(3.5)

式3.5の変形は、D,M が実関数のフーリエ変換であることから D∗(f) = D(−f),M(−f) = M∗(f)となるこ

とを用いている。χ2 ≥ 0だから、式3.5を 0にする Aが χ2 を最小にする。左辺が 0であるとして変形し、

A =

∫
df DM∗

|N |2

/∫
df |M |2

|N |2
(3.6)

=

∫
df D

M

|M |2

|N |2

/∫
df |M |2

|N |2
(3.7)

ここで、

T (t) := F−1

(
M∗

|N |2

)
(3.8)

を用いて式3.7を逆フーリエ変換すると、

A =

∫
dtD(t)T (t)

/∫
df |M |2

|N |2
(3.9)

= C

∫
dtD(t)T (t) (3.10)

である。なお、C は規格化定数である。今扱っているデータは時間を離散化したものなので、

A = C
∑
k

D(tk)T (tk) (3.11)

となる。このときの T をテンプレートと呼ぶ。

簡単に述べると、まずモデルパルスを平均で得て、係数を掛けたモデルパルスと各パルスの残差が最小に

なったとき、その係数を各パルス高に代わる指標とするものである。そしてこの指標を PHA（Pulse Height
Analysis value）と呼ぶこととする。
実際の処理のフローチャートは図3.7に示した。モデルパルスM はあるピークに属するパルスデータを平均

したものとする。テンプレート T は周波数空間でM/N̄ を計算し、逆フーリエ変換して得る。そして、各パル

スデータ#iの PHAは、Di と T を用いて式3.11のように求める。
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図3.7 最適フィルタ処理の概念図

図3.8 ch4 region1について、左は処理前のパルス高（PH: Pulse Height）のヒストグラム、右は処理後
の PHAのヒストグラム

なお、テンプレート T を作成するために使うパルスデータ集合はできるだけ相似であることが必要になる。

そのため、比較的独立した同一のピークから得られたデータを用いるとよい。

図3.8で示されているように、この処理によってスペクトルの解像度は大幅に上昇する。しかし目標とする
解像度には遠く及ばない。次節にてその原因究明と解決を目指す。

3.5 エネルギー較正を妨げるオフセットと PHAの相関の確認
前節のように，パルスピーク値ではなく，最適フィルタ処理による PHAを用いることでエネルギー分解能
はある程度向上した。さらに PHA値が TESの動作点の微妙な変化による影響を受けていないか調べるため
に，PHAの時間変化，また PHAと同時に最適フィルタ処理によって得られる offset値との相関を調べた。す
ると，図3.9のように PHAと offsetをプロットすると，相関関係を示唆していた。offsetは信号入力前後での
TESの動作点で流れていた電流値であり，動作点を意味する。この相関を定量的に評価し，補正することで，
さらにエネルギー分解能の向上を目指す。offsetと PHAに線形なズレが見られることから，図3.9に引いたよ
うな直線でフィッティングをおこなった。
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図3.9 ch4 region1 について。右は各パルスデータの PHAと offset値をプロットしたもの。左は軸スケ
ールを右の PHAに合わせて 90◦ 倒した PHAスペクトル。

各パルスデータ #iについて、

E =
∑
i

|PHAi − {s(OFSTi − OFSTmed) + t}|2 (3.12)

を最小化するような (s, t)を求めて、そのパラメータとした。ここで OFSTとは offset電圧値のことであり、
また OFSTmed はピークデータ範囲内におけるその中央値とする。なお各ピークのデータ範囲については、ピ

ーク Aの極大をとる PHAを P̃HAA、半値全幅を FWMHA として，[
P̃HAA − 2FWMHA, P̃HAA + 2FWMHA

]
(3.13)

と定めた。

この slope(= s = ∆PHA/∆OFST)が PHAスペクトルのピークをなまらせていることは明白であるから、
これを水平にするという変換を考える。つまり、変換後の PHAi を PHA

′

i と書けば

PHA
′

i = PHA − s(OFSTi − OFSTmed) (3.14)

とする。

しかし，複数のピークについて，この傾きは一定の値とは見なせなかった。図3.10は同じ channel, region
のデータについての slope vs. PHAのプロットである。slopeが PHAによって大きく異なっている。つまり、
ある一つのピークの slopeを基準にして変換式3.14を用いても、それはそのピークのみに適したものであって、
他領域の分解能を上げるとは限らない。個々のピークでフィットで決めた slopeを用いる方法では，未知のピ
ーク検出には適用できないため，データ全体に適用できる補正方法を考える必要がある。図3.10に見えるよう
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図3.10 ch4 region1 について slope vs. PHA。エラーバーは図3.9におけるフィッティングでの二乗平均
平方根。青線は原点を通る直線でフィッティングしたもの。

に，slopeと PHAの相関関係について注目する。PHAが大きくなれば slopeが大きくなる傾向がある。この
2つが比例関係にあると仮定し、その関係を内包したモデルを用いて変換してやれば、大域的に分解能を上げ
ることができるだろうと考えられる。検出器から考えると，動作点の変動が，全体的なゲインの変動をもたら

している，ただしゲインの非線形性は考慮しない，という考え方である。

式3.14について、k を比例定数として s = kPHAの関係が成り立つと仮定すれば、

PHA
′

i = PHA − kPHA(OFSTi − OFSTmed)

= PHA[1− kPHA(OFSTi − OFSTmed)] (3.15)

便宜上 α = −k として、
PHA

′

i = PHA[1 + αPHA(OFSTi − OFSTmed)] (3.16)

によって，データ全体を補正し，分解能を最大にする αを探せばよい。

3.6 相関を補正する手段:スペクトルエントロピー
個々のピークの最適価ではなく，全体にかかわるパラメータ α を決定し，分解能を改善する手法として，

Likelihoodの指標としての「スペクトルエントロピー」を導入する。いま、変換式3.16で得られた PHA
′

i (α)

を Nb binのヒストグラムにする。このときm番目の binに入っているデータ割合を fm と書く。これらの記

号を用いてスペクトルエントロピー H を

H = −
Nb∑

m=1

fm log fm (3.17)
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と定義する。一様分布であれば logNb となり、デルタ関数であれば 0となる。このように、H が小さいとき

には分布のコントラストが大きくなる。

すなわち H を最小にする PHA
′

i (α)、これを達成できる αH min を求めることが、相関を補正する最適な変

換となる。

まず、Nb の大きさはどのように選ぶかという問題がある。あまりに大きいと分解能のボトルネックになっ

てしまう。逆に小さすぎると fm が全体的に小さくなってしまい H(α)の変化が少なくなってしまう。今回の

データは ∼ 60 keVのピーク（Am由来の γ 線）まで観測されていることを踏まえ、いま数 eVの分解能を見
たいわけだから、スペクトル全体を ∼ 104 分割してヒストグラムにすれば 1binあたり数 eVとなって適切で
ある。

図3.11 ch4 region1 について、PHAスペクトルを 7つの領域に分けたもの（上）と、それぞれの範囲で
H-αをプロットしたもの（下）。各色は領域に対応している。
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また、調べたい 229Thピークが出現する位置からかけ離れた領域に注目しても意味がないどころか、むしろ
分解能が悪くなる可能性さえある。実際大まかに 7つの領域に分けて H-αをプロットしたものが図3.11にな
る。領域によって αH min が異なり、さらに H が変化しなかったり αに対し上に凸であったりするところも

あった。229Thピークが出現する範囲は CsKα付近であることは分かっているので、この範囲の αH min を採

用すべきである。
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図3.12 ch4 region1 について、赤点は PHA の全範囲を用いて H を計算しプロットしたもの、青点は

1 < PHA < 1.5 の範囲を用いて H を計算しプロットしたもの。縦線は各色に対応する H についての

αH min を明示している。

図3.12で、PHA範囲を制限する前後のH の振る舞いを比較している。制限前は αH min = −0.435、制限後

は αH min = −0.415であった。

果たしてこのような工夫が必要なのかどうか、∆α = 0.02がどの程度影響を及ぼすかを概算して調べてみよ

う。PHA領域を制限した後の補正により PHAの offset依存性が完全になくなったと仮定すると、制限前の
依存性は slope = 0.02である。図3.9を参考にして、|OFSTi − OFSTmed| < 0.003のデータ点が PHA空間
におけるピークの「幅」とみなせば、これは 10−4 ほどになる。PHA ≃ 1にあるピークは 26.34 kevの Amγ

線によるものと考えられる (図3.6)から、エネルギー空間におけるピークの「幅」は数 eVになる。アイソマー
エネルギーも数 eVであるから、∆α = 0.02の差により測定精度が悪くなってしまうことがわかる。

これ以外のデータセットについては、エネルギー範囲を統一するために、「図3.11の水色の範囲」を「図3.6に
おける A,B,Cを含むような範囲」と再定義して、その PHAデータを抽出して同様の解析をおこなう。

3.7 エネルギー較正曲線の決定

これから抽出された範囲内のピークをフィッティングして正確な PHAを導き出す。TESのゲインは一般
には単純な線形ではなく，先行研究でも多項式等で表しているものがおおい。ただし，今回は 29 keVライン
前後の狭い範囲でゲイン較正がおこなえれば充分なため，線形でも問題のない可能性もあり，実際のデータで

確認をおこなう。まずは個々のピークの PHA値を正確に求めることを考える。輝線のモデルとしては，不確
定性原理によるスペクトルの広がりを自然幅として特徴づけられたローレンツ関数として表現し，それにガウ

シアン的なノイズが重畳されたものと仮定する。図3.13をみると、Bと Cは 2つのピークが近い距離に存在し
ている。1つずつフィッティングしてはもう片方の影響を強く受けるので、ここは同時にフィッティングする。
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図3.13 ch4 region1 について、左は H 最小化をおこなったのち図3.6におけるピーク Bを拡大したもの。
右はピーク Cを拡大したもの。

ただし、ピークの中心や自然幅は E と PHAがどのような関係にあるかに依存してしまう。そこで局所的に
PHA = aE + bという線形関係が成り立つと仮定して、以下のようなローレンツ関数 L′ を新たに定義する。

L′(x | E,Γ, a, b) =
aΓ

2π

1

[x− (aE + b)]
2
+

(
aΓ

2

)2 (3.18)

これによって 2つのピークの位置関係や幅を a, bというパラメータでまとめて記述することができる。ガウシ

アンの幅については，エネルギーが近いため共通の値とした。（独立させても一致する値しか得られなかった）

この関数 L′ とガウス関数 Gを畳み込みして

W (x | E1, E2,Γ1,Γ2, a, b, n, σ) + const. where W := (L′
1 + nL′

2) ∗G (3.19)

をダブルピークのモデルとする。

ここでさらなる仮定をする。ピーク A は左から CsKα2,CsKα1 の重ね合わせ、ピーク B は左から
CsKβ3,CsKβ1 の重ね合わせとする。そうすると E1, E2,Γ1,Γ2, nを表A.1におけるそれぞれの文献値に固定
して、フィッティングのパラメータを減らすことができる。

実際にフィッティングした結果は次の図3.14および表3.2のようになった。ただし、xspecが扱いやすい形に
するために、PHAを定数倍している。以降はこれを単に「PHA」と呼ぶことにする。
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図3.14 ch4 region1 について、左はピーク B、右はピーク Cについての図である。上のヒストグラムは
1binあたり最低 20データであり、黒実線はモデル3.19を用いてフィッティングしたもの。下のプロット
はモデルとデータとの差である。

表3.2 各 ch及び各 regionについてフィッティングして求めた PHAとその誤差。Lineの列に書かれた
ピーク名は仮定されたものである。誤差は PHAの 68% 誤差である。

ch2 Line PHA × 26k ch3 Line PHA × 26k ch4 Line PHA × 26k

reg1

Amγ 28143± 1.4

reg1

Amγ 20999± 0.55

reg1

Amγ 26242± 1.1

CsKα2 31491± 0.11 CsKα2 23506± 0.31 CsKα2 29230± 0.44

CsKα1 31759± 0.66 CsKα1 23696± 0.34 CsKα1 29460± 0.45

CsKβ3 34592± 8.8 CsKβ3 25817± 1.1 CsKβ3 31961± 0.14

CsKβ1 34668± 8.8 CsKβ1 25852± 1.1 CsKβ1 32002± 0.14

reg2

Amγ 27891± 0.92

reg2

Amγ 21025± 0.90

reg2

Amγ 26263± 0.67

CsKα2 31213± 0.45 CsKα2 23524± 0.37 CsKα2 29249± 0.33

CsKα1 31473± 0.41 CsKα1 23719± 0.35 CsKα1 29476± 0.35

CsKβ3 34284± 1.9 CsKβ3 25835± 1.1 CsKβ3 31985± 1.3

CsKβ1 34339± 1.9 CsKβ1 25870± 1.1 CsKβ1 32020± 1.3

表3.2の ch4 region1についてをプロットしたものが図3.15である。この 5点を結んだときになだらかに繋
がっていることから、ピークの同定は尤もなものであると判断できる。

ここから、chや regionごとに分割されていたデータセットを統合していく。しかし、TESが異なれば同じ
エネルギーに対して同じ PHAを出力するとは限らない。また、これは TESは同じであっても動作点が異な
る（=regionが異なる）データセットについても同様のことがいえる。このような問題により、PHAからエ
ネルギーへの変換は全データセットで一律におこなってはならない。各々のデータセットがどのような関係に

したがっているかを明らかにし、エネルギー空間で統合する必要がある。

較正曲線 PHA = f(E) について、f が多項式で十分近似できると仮定する。では何次式が適切だろうか。

ch4 region1の 5点を誤差で重み付けした n次式の χ2 フィッティングをおこなった。(n = 1, 2, 3)
ここで、多項式の次数を上げたときにどのくらい χ2 が改善するかを表した指標 F を次のように定義する。

Fn→n+1 :=
χ2

n − χ2
n+1

χ2
n+1/dofn+1

(3.20)

χ2
n は n次式でフィッティングしたときの最小の χ2 で、dofn は n次式でフィッティングしたときの自由度で
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図3.15 ch4 region1 について PHA vs. エネルギー (PI)。各ピークに対応するエネルギーは表A.1の値と
した。エラーバーは 68% 誤差であるが、小さいのでつぶれている。

ある。結果は表3.3のようになった。

表3.3 ch4 region1について、注目している 5ピークに対して n次式の χ2 フィッティングをおこなった。

その χ2/dofと式3.20で定義された指標 F。

n dof χ2/dof F
1 3 15871

70689
2 2 0.674

3.48
3 1 0.301

F1→2 は非常に大きな値であり、多項式の次数を上げることでフィッティングが大幅に改善されていること

を示している。F2→3 についても、これは 1に比べ十分に大きいので、多項式の次数を上げることで有意にフ
ィッティングが改善していることを示している。したがって多項式でフィッティングをするならば 3次多項式
が最もよい近似となることがいえる。

さらに、χ2
3 自体が 1より十分小さいことから、この 3次多項式が十分較正曲線を近似できるという前述の

仮定は保証された。実際にこの曲線を PHA vs. エネルギーのプロットに重ねたものが図3.16である。この解
析は山口 (2019)[9]を参考にしている。
他のデータセットについても同様に、重み付けした 3次多項式のフィッティングを用いて PHAをエネルギ

ーに変換していく。全てのデータセットについて、変換したスペクトルの一部を図3.17に示す。
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図3.16 ch4 region1 について、上は図3.15でもプロットした 5点を 3次多項式を用いて誤差で重み付け
してフィッティングしたもの。水色線は求まった較正曲線。下は残差である。誤差棒はどちらも 68% 誤差
を示す。
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図3.17 全ての chと regionについて、較正曲線によって PHAから変換されたエネルギーのスペクトル。
較正に使用したピーク周辺を抽出している。
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第 4章

解析結果と議論

4.1 結果：解析後のエネルギースペクトル中でどれが見たいピークか

全てのデータセットについて、前章の解析で求めた較正曲線にしたがい、PHAをエネルギーにそれぞれ変
換し統合した。結果のスペクトルを図4.1に示す。

図4.1 統合したデータのエネルギースペクトル。左は較正に使用したピーク周辺を抽出している。y 軸は

対数スケールであることに注意。右はさらに 29 keV周辺を拡大したもの。y 軸は線形スケールであること

に注意。

229Thのピークは 29.2 keV近傍に出現することが分かっている。図4.1の両方の図から、確かに当該位置に
ピークが存在することが確認できる。この 229Thピークの最有力候補を、ピーク Pと呼ぶこととする。ピー
ク Pを単一のガウス分布でフィッティングした結果を表4.1および図4.2に示す。

表4.1 ピーク Pのイベント数、および単一のガウス分布でフィッティングして得られたエネルギーと幅。
誤差は 68% 誤差である。

counts. 77.76 (28900-29500 eV)
Energy [eV] 29180.8+3.3

−4.4

σ [eV] 18.53+3.4
−2.2
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図4.2 ピーク Pを単一のガウス分布でフィッティングしたときの contour plot。赤、緑、青線はそれぞれ
68%, 90%, 99%の信頼度曲線。背景の明度は C統計量を示す。

4.2 議論：結果と先行研究との比較

この実験で達成することができたエネルギー分解能を評価する。まず、Yamaguchi et al.(2020)[9]の実験
および解析では 36 eVの分解能を達成している。まず、241Amγ 線と CsKα 線についてどのくらい分解能が

あるかをフィッティングによって調べた。その際、エネルギーや自然幅の値は文献値に固定している。結果

を4.2に示す。

表4.2 241Am-γ 線および CsKα2 のエネルギー分解能。また 29.1816 keVにおける分解能の推測値も記載してある。

peak σ [eV]
241Am-γ 17.1971+0.17

−0.17

CsKα2 14.987+0.40
−0.39

(29.1816 keV) (18.53)

この解析で求められた σ は先行研究のおよそ半分であり、分解能を大きく向上させることができたことがわ

かる。

では実際にピーク Pの分離を試みてみる。中心値が先行研究の EIN、標準偏差が解析で求まった σ とした

ガウス分布のモデルをピーク Pから減じたとき、その残差にガウス分布が存在していればピークが分離でき
たといえる。結果を図4.3に示す。
先行研究によると 29.19 keVに ECR の山が見えるはずであるが、今回の残差のプロットで有意な山を見つ

けることができなかった。つまり、現状ではまだ 29 keVの 229Thにおけるダブルピークを分離することはで
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図4.3 上はピーク P周辺のエネルギースペクトルに、モデル（ガウス分布 +const.）を重ねた図。下はそ
の残差。const.=1000とし、normは χ2 が最も小さくなる大きさとした。

きなかった。

逆に今回の実験の分解能でダブルピークのモデルを作ってみる。エネルギーや norm 比は Yamaguchi et
al.[9]の値を採用した。これを単一のガウス分布でフィットした。この結果を図4.4, 4.5に示す。「229Thのピー
クが単一のガウス分布でフィットできる」という仮説が unacceptableになる、つまりピークが分離できるよ
うになるのは、イベント数が 3000以上であるときだった。（信頼度 99%）
しかしこれは今回の実験の誤差において統計誤差が支配的であることを仮定している。系統誤差が原因で、

イベント数を増やしても分解能の改善が頭打ちになる可能性は否定できない。その評価は今後の課題となる。
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図4.4 イベント数が 3000の 229Thのピークモデルを単一のガウス分布でフィッティングした図。残差が
ガウス分布から有意に外れていることが分かる。

図4.5 イベント数（photon数）を変化させたとき、「229Thのピークモデルが単一のガウス分布でフィッ
トできない」という仮説が棄却できる確率。赤、緑、水色の横線はそれぞれれ 68%, 90%, 99%。
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第 5章

結論と展望

本研究では、レーザー共振可能な ≤ 10 eVの 229Thの isomerレベルを測定し，原子時計への応用を可能と
するために，これまで解析されてこなかった TES型マイクロカロリメータが測定したパルスデータのゲイン
変動等による影響を統計学的に処理することで，優れたエネルギー分解能のスペクトルを導く解析手法の確立

を目指した。パルスごとの動作点の影響を補正することと，ゲインの非線形性のモデル化が必要である。

Yamaguchi et al. [9]では解析されなかったデータに対して，解析を試みた。冷凍機ヒーターの出力が不安
定になっている時間をとり除き、データの不定性をとりのぞいた。また安定した領域内でも TESの動作点に
leapが存在していたため、前後でデータセットを分けた。次に、最適フィルタ処理をおこなって計算された
PHAとオフセット（動作点）が依存関係にあることを見つけ、スペクトルエントロピーという指標を最尤化
するように補正した。これによってさらにエネルギースペクトル解像度が上昇した。そして、較正曲線を多項

式で近似し，次数を上げたときにフィッティングがどれだけ改善したかを Fテストによって選択した上で，複
数の TESセンサ，時間範囲を統合して足し合わせたエネルギースペルトルを生成した。これらの結果、異なる
Isomer levelに対する最低エネルギー準位として，2つの γ 線スペクトルをもつと期待できる 229Thのピーク
を 29 keV周辺に発見した。そしてこのエネルギー分解能が 18.53+3.4

−2.2(1σ) eVであった。これは先行研究であ
る Yamaguchi et al.[9]の半分程度であり，γ 線分光において非常に優れた分解能を実現できたことになる。

今回のデータからは，このラインの光子数は 80程度であり，229Thのピークを直接分離することは難しか
った。この原因としては，冷凍機の停止によって測定時間の半分は使用不可能なデータであったため、イベン

ト数が少なくなったことがあげられる。先行研究に基づいたモデリングによると、現状の分解能では、ピーク

の分離のためには 3000イベントほどが必要である。より安定した環境で実験をおこなうことが望ましい。。ま
た、知りたいピークの付近に較正に使用できるピークが少なかったため、較正曲線の正確な描画に限界があっ

た。較正用の線源を更に工夫して設ける必要がある。さらに、バックグラウンドノイズや較正用ピークのテー

ルが 229Thの解析を妨げていた。実験のセットアップを改良して、これらの影響を少なくすることが求められ
る。しかしこれらの改善をおこなっても、系統誤差の影響によって分解能の向上が頭打ちになる可能性がある。

つまりいつまでたってもピークが分離可能とならないかもしれない。その評価も今後の課題となる
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付録 A

使用したピークエネルギー

表A.1 今回の研究で主に使用した特性 X 線および γ 線のエネルギー・強度比・自然幅

（Handbook of X-Ray Data[15]より抜粋）

Atom Line E/eV I/eV/h̄ Γ/eV

Cs Kα2 30625.40± 0.45 3.07 15.80
Kα1 30973.13± 0.46 5.68 15.60
Kβ3 34919.68± 0.58 0.538 16.89
Kβ1 34987.30± 1.0 1.042 17.79

Th Lα1 12968.70± 0.40 2.186 11.90
Lβ1 16202.20± 0.20 2.939 12.40
Lγ1 18982.50± 0.90 0.659 15.00

Np Lα1 13944.26± 0.21 2.529 11.83
Lβ1 17750.36± 0.34 3.441 13.41
Lγ1 20785.04± 0.46 0.787 15.93

241Am-γ - 26344.8± 0.2 - -
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付録 B

他のデータセットでの結果

本文中で述べたデータセットを含む、6つ全てのデータセットにおける解析の結果をここに載せる。ここで、
「region1」というのは「offsetが leapする前の時間のデータセット」、「region2」というのは「offsetが leapし
た後の時間のデータセット」である。図の詳しい見方は本文中の記述を参照されたい。
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B.1 ピークのフィッティング

図B.1 それぞれのデータセットについて、ピークをフィッティングしたようす。下部のプロットはフィッ

ティング曲線とデータの残差である。詳細は図3.14を参照。左上：ch2 region1 CsKα2および α1。左下：

ch2 region1 CsKβ3および β1。右上：ch2 region2 CsKα2および α1。右下：ch2 region2 CsKβ3およ

び β1。

41



図B.2 それぞれのデータセットについて、ピークをフィッティングしたようす。下部のプロットはフィッ

ティング曲線とデータの残差である。詳細は図3.14を参照。左上：ch3 region1 CsKα2および α1。左下：

ch3 region1 CsKβ3および β1。右上：ch3 region2 CsKα2および α1。右下：ch3 region2 CsKβ3およ

び β1。
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図B.3 それぞれのデータセットについて、ピークをフィッティングしたようす。下部のプロットはフィッ

ティング曲線とデータの残差である。詳細は図3.14を参照。左上：ch4 region1 CsKα2および α1。左下：

ch4 region1 CsKβ3および β1。右上：ch4 region2 CsKα2および α1。右下：ch4 region2 CsKβ3およ

び β1。
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B.2 スペクトルエントロピーを最小化する αと、フィッティング次数を評

価する指標 F

表B.1 各データセットごとの「スペクトルエントロピーを最小化する α」と「フィッティング次数を上げ

ることが適切か判断する指標 F」。

α F1→2 F2→3

ch2
reg1 -0.4 22.702 16.948
reg2 -0.36 2852.2 0.2599

ch3
reg1 -0.48 669.34 135.16
reg2 -0.435 427395 0.3278

ch4
reg1 -0.445 70689 3.4820
reg2 -0.4 8690.5 0.0598
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B.3 較正曲線の作成

図B.4 それぞれのデータセットについての較正曲線。下部のプロットは較正曲線とデータの残差である。

詳細は図3.16を参照。上：ch2 region1。下：ch2 region2
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図B.5 それぞれのデータセットについての較正曲線。下部のプロットは較正曲線とデータの残差である。

詳細は図3.16を参照。上：ch3 region1。下：ch3 region2
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図B.6 それぞれのデータセットについての較正曲線。下部のプロットは較正曲線とデータの残差である。

詳細は図3.16を参照。上：ch4 region1。下：ch4 region2
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