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概要

ニュートリノ振動の観測でニュートリノが質量を持つことが証明され、ニュートリノ質量を 0と

して構築された素粒子標準理論への修正が必要となった。ニュートリノが質量を持つことでマヨラ

ナ粒子の可能性もあり、世界各地でその検証が行われている。ニュートリノを伴なわない二重ベー

タ崩壊の観測がニュートリノのマヨラナ性を証明する唯一の実験であり、KamLAND-Zen実験は

崩壊核 136Xeを用いてニュートリノを伴なわない二重ベータ崩壊事象の探索を行っている。2016

年、136Xeの 0νモードの半減期に T 0ν
1/2 > 1.07× 1026[yr] (90%C.L.)、ニュートリノのマヨラナ有

効質量に ⟨mββ⟩ < (61− 165)[meV] (90% C.L.)の制限を与えており、現在までに世界最高の感度

を達成している。しかし、未だニュートリノを伴なわない二重ベータ崩壊の信号を観測できてお

らず、マヨラナ性の証明には至っていない。そこで、検出器のエネルギー分解能を向上させること

で信号を観測することを目標とした KamLAND2-Zen実験が計画されている。KamLAND2-Zen

実験では様々な改良を検出器に施す予定であり、その中でも新しい液体シンチレータの使用によっ

て現在の∼1.4程度の集光量改善を目指している。本研究では、新しい液体シンチレータ溶媒の最

有力候補である直鎖型アルキルベンゼン (LAB)の研究開発を行った。

　 LABには波長 300∼400nmの領域に吸光波長を持つ不純物が存在し、液体シンチレータの発光

効率と光透過率を低下させることが問題となっている。先行研究では、モレキュラーシーブと呼

ばれる吸着剤を用いることで不純物を除去することに成功し、集光量は現在の液体シンチレータ

と比較して 1.52±0.07倍とKamLAND2-Zen実験の目標を達成した。しかし、純化に要する吸着

剤量や事前に必要な LABの液量が膨大となり、KamLAND2-Zen実験で必要な 1,000tonの液体

シンチレータを製成するにはコスト面で非現実的であることが課題として残っている。

　本研究では、集光量改善はKamLAND2-Zenの目標値∼1.4倍程度に維持しつつ、大幅なコスト

低減を見込める純化方法を検討した。活性炭を用いた吸着純化を試みたところ、静置法では不純

物を 1/50程度まで除去することに成功し、その結果集光量は 1.38±0.08倍まで改善した。更に、

使用する吸着剤量と事前に必要な LABの液量も低減することができ、1,000tonの液体シンチレー

タ製成に要するコストは 0.17倍程度まで低減すると見込めた。次に、静置法よりも純化時間が速

く、吸着剤使用効率の良いカラム法での純化を試みた。活性炭を用いたカラム法でも同様に、不純

物を 1/50程度まで除去することに成功し、集光量は 1.35±0.08倍まで改善した。使用する吸着剤

量は 1/20程度,事前に必要な LABの液量は 1/4程度まで低減された。その結果、1,000tonの液体

シンチレータ製成に要するコストは 0.06倍程度まで低減できると見込まれ、本研究の目標であっ

た集光量∼1.4倍の改善と大幅なコスト低減を達成することができた。　
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第1章 ニュートリノ物理学

　この世の中に存在するあらゆる物質を構成する最小単位の粒子を素粒子と呼び、図 (1.1)に標

準模型による素粒子の分類を示す。現在までに 17個の素粒子が発見されており、主に力を媒介す

るボソンと物質を構成するフェルミオンに分けられる。さらに、ボソンは 5種類のゲージ粒子と

ヒッグス粒子に分けられ、フェルミオンはクォークとレプトンに分けられる。クォークは単独で

自然界に存在することはできず、複数のクォークが強い相互作用によって結合して存在している。

レプトンは単独で自然界に存在することができる。クォーク、レプトンはそれぞれ６種類発見され

ており、それぞれ２個ずつを対にして第 1世代、 第 2世代、第 3世代と分類される。20世紀後半

に確立した標準模型によって素粒子は上述のように分類される。本論文の研究対象であるニュー

トリノはレプトンに分類され、νe, νµ, ντ の 3種類存在する。

図 1.1: 標準模型による素粒子の分類

1.1 ニュートリノ

　ニュートリノの存在は原子核の β崩壊におけるエネルギー・角運動量非保存の問題から予言

された。その当時、β 崩壊は原子核中の中性子が電子を 1つ放出して陽子に崩壊すると考えられ

ていた。

n→ p+ e− (1.1)

親核の質量をMZ ,娘核の質量をMZ+1とすると、放出された電子の運動エネルギーはアインシュ

タイン方程式E = mc2より

K = (MZ −MZ+1 −me)c
2 (1.2)
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と線スペクトルとなるはずである。しかし、実際にはKを最大値とする連続スペクトルで観測さ

れ、エネルギー保存則と角運動量保存則を破る結果となった。図 (1.2)に 14Cの β崩壊で放出され

る電子のエネルギースペクトルを示す。図 (1.2)の赤線は電子のみが放出された場合の電子のエネ

ルギースペクトルである。第 1章 序論 3

図 1.2 14Cの β 崩壊で放出される電子のエネルギースペクトル [5]。赤線は電子だけが放出された場
合に期待される電子のエネルギー。青線は実際に観測された電子のエネルギー。

小さく、スピン半整数、荷電 0のフェルミオンがエネルギーを持ち去ったことによるものであると考えた
のである。その後、E.Fermiによって β 崩壊の理論的発展が成され [6][7]、崩壊反応は以下の様に記述さ
れる。

n → p + e + ν (1.2)

この時、ニュートリノに質量を要求する必要性はなく、E.Fermiも質量を 0として仮定していた。仮に質
量があったとしても、β 線エネルギースペクトルのエンドポイントでの振る舞いから、非常に小さくなけ
ればならない。いわゆる素粒子の標準理論では、ニュートリノ質量は 0として扱われているが、現在では
ニュートリノ振動観測によって質量が 0ではないことが確かめられている (次節)。

ニュートリノの発見
ニュートリノは弱い相互作用でのみ検出可能なため発見は困難であったが、1956 年に F. Reines と

C.L.Cowan Jrの実験によってニュートリノの存在が証明された [8][9]。CdCl2 を溶かした水と液体シン
チレータを用いて、逆 β 崩壊反応を利用した遅延同時計測法 (2章参照)で原子炉反電子ニュートリノを
捉えた。
さらに 1962年 Schwarzらの実験では、陽子加速器からの 15 GeVの陽子を Be原子核標的に衝突させ
て生成された荷電 π 中間子の崩壊において、µ粒子とともに生成されるニュートリノがどのような反応を
起こすかを調べた。

ν + n → e− + p , ν + p → e+ + n (1.3)
ν + n → µ− + p , ν + p → µ+ + n (1.4)

µ粒子から生成されたニュートリノは、式 1.3∼1.4のうち、1.4のみの反応を示した。ニュートリノは他
レプトンと同様にフレーバーを持つことがわかり、νµ の発見となった。

2001年には DONUT実験によって ντ が発見された [10]。2002年の LEP における Z ボゾンの崩壊分
岐比の精密測定により、ニュートリノのフレーバーは 3種類であることがわかり [11]、物質を構成する粒

図 1.2: 14Cの β崩壊で放出される電子のエネルギースペクトル [1]

　この問題に対して、1930年にW.Pauliは β崩壊では電子と一緒に放出されるスピン 1/2の軽

い中性粒子の存在を提唱した。電子と提唱された粒子間で質量差に相当するエネルギーが分割さ

れるため、エネルギー保存則が成り立つ。また、崩壊前後でのスピンは変化しないので角運動量

保存則も満たすことができる。この際に予言された粒子がニュートリノである。1934年、E.Fermi

によって β崩壊の理論にニュートリノが組み込まれた。

n→ p+ e− + ν̄e (1.3)

　しかし、ニュートリノの発見には予言から26年もの年月を要した。1956年、F.ReinesとC.Cowan

は塩化カドミウムを溶かした水と液体シンチレータを用いて、原子炉から飛来する反電子ニュー

トリノを世界で初めて観測した。検出の原理は逆 β崩壊反応

ν̄e + p→ n+ e+ (1.4)

で生じた中性子による γ線と陽電子による γ線を同時遅延計測することで反電子ニュートリノだ

と識別した。翌年 1957年にはWuが 60Coの β崩壊で放出される電子が全て左巻きであるという

実験結果から弱い相互作用におけるパリティー非保存を証明し、1958年のGoldhaberらが行った

ニュートリノヘリシティ決定実験によってニュートリノには左巻き (反ニュートリノには右巻き)

のみが存在することが発見された [2]。更に 1962年にはM.Schwarzらによる µニュートリノの発

見 [3]、2001年にDONUT実験で τニュートリノが発見され [4]、ニュートリノには 3種類 νe, νµ, ντ

が存在することが分かった。



第 1章 ニュートリノ物理学 3

1.2 ニュートリノ振動

1.2.1 太陽ニュートリノ問題

　太陽では水素Hと電子の核融合反応

4H + 2e− →4 He + 2νe + γ　 (26.73MeV) (1.5)

によってエネルギー生成と共に電子ニュートリノが放出される。ニュートリノは弱い相互作用のみ

働くため、放出された電子ニュートリノは地球上に 6×1010[/cm2/sec]程度降り注いでいる。1968

年、Davisらは 37Clでの逆 β崩壊反応

νe +
37 Cl → e− +37 Ar (1.6)

を用いて太陽ニュートリノを観測した。観測結果は標準太陽模型で予測されるフラックスの 1/3程

度であった。当初は検出器の問題視や太陽模型の再検討などがされたが解決せず、太陽ニュートリ

ノ問題と呼ばれ 30年以上も未解決のままであった。その後、重水を用いた SNO実験では全ての

ニュートリノフレーバーを観測でき、観測結果は太陽模型での予測フラックスと一致した [5]。　太

陽から放出された電子ニュートリノが地球まで飛来する間に他のフレーバーに変化する為、Davis

らの実験では電子ニュートリノの観測量が減少したと説明できる。素粒子標準理論ではニュート

リノ質量は 0であるが、ニュートリノに質量が存在すると仮定した場合にはニュートリノ振動と

呼ばれる現象が許される。太陽ニュートリノ問題は後述するKamLAND実験で原子炉ニュートリ

ノ振動を観測したことが決め手となって解決された。

1.2.2 ニュートリノ振動

　現在ではニュートリノが飛行中に他のフレーバーに変化することでニュートリノ振動が太陽・

大気・原子炉・加速器ニュートリノにおいて観測されている。本節ではニュートリノ振動につい

て述べる。

• 2世代ニュートリノ振動

　フレーバー固有状態を |να⟩、混合行列を U、質量固有状態を |νi⟩とすると、質量を持つニュー
トリノでは

|να⟩ =
∑
i

Uαi|νi⟩

|νi⟩ =
∑
α

(U †)iα|να⟩ =
∑
α

U∗
αi|να⟩ (1.7)

と表される。また、質量固有状態の時間発展は

|νi(x, t)⟩ = e−iEit|νi(x, 0)⟩ (1.8)
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であり、フレーバー αの時間発展は

|να(x, t)⟩ =
∑
i

Uαie
−iEit|νi(x, 0)⟩ =

∑
iβ

UαiU
∗
βie

i(px−Eit)|νβ⟩ (1.9)

となる。フレーバー αからフレーバー βへ変化する確率は

P (να → νβ) = |⟨νβ|να(x, t)|2 (1.10)

=
∑
i

∑
j

U∗
αjUαiUβjU

∗
βie

−i(Ei−Ej)t (1.11)

=
∑
i

|Uαi|2|Uβi|2 + 2
∑
j>i

UαiU
∗
αjU

∗
βiUβje

−i(Ei−Ej)t (1.12)

が得られる。ここでニュートリノ質量が十分小さく、ほぼ光速で運動するので相対論的粒子だと

すると、エネルギー Eν ,運動量 p,質量miは

Ei =
√
mi

2 + pi2 ≃ p+
mi

2

2p
≃ Eν +

mi
2

2Eν
(1.13)

で表され、飛行距離 Lと光速 c(=1)の間には

L ≃ ct = t(自然単位系) (1.14)

が成り立つので、式 (1.12)は

P (να → νβ) =
∑
i

|Uαi|2|Uβi|2 + 2
∑
j>i

UαiU
∗
αjU

∗
βiUβj exp

(
−i

∆m2
ij

2

) L
Eν

(1.15)

となる。　電子ニュートリノと µニュートリノの 2世代ニュートリノ振動では、それぞれの固有

状態は

|νe⟩ = cos θ|ν1⟩+ sin θ|ν2⟩ (1.16)

|νµ⟩ = − sin θ|ν1⟩+ cos θ|ν2⟩ (1.17)

であり、式 (1.10)に代入すると

P (νe → νmu) = |⟨νe(0)|νµ(t)⟩|2 (1.18)

= | sin θ cos θ(1− e−i(E1−E2)t)|2 (1.19)

≃ sin2 2θ sin2
(∆m2

12

4E
L
)

(1.20)

= sin2 2θ sin2
(
1.27

∆m2
12[eV

2]

E[GeV]
L[km]

)
(1.21)

2世代ニュートリノ振動の公式が導ける。ニュートリノ振動現象が起こるには、フレーバー固有状

態は質量固有状態の重ね合わせとなっており (θ ̸= 0)、質量差がなければならない (∆m2
12 ̸= 0)。

• 3世代ニュートリノ振動
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　 3世代ニュートリノ振動における混合行列は 3×3の PMNS行列 (Pontecorvo-Maki-Nakagawa-

Sakata行列)は

U =


Ue1 Ue2 Ue3

Uµ1 Uµ2 Uµ3

Uτ1 Uτ2 Uτ3



=


1 0 0

0 c23 s23

0 −s23 c23




c13 0 s13e
−iδ

0 1 0

−s13eiδ 0 c13




c12 s12 0

−s12 c12 0

0 0 1

 (1.22)

=


c12c13 s12c13 s13e

−iδ

−s12c23 − c12s23s13e
iδ c12c23 − s12s23s13e

−iδ s23c13

s12c23 − c12c23s13e
iδ −c12s23 − s12c23s13e

iδ c23c13

 (1.23)

と表せる。だたし、cij ≡ cos θij ,sij ≡ sin θij であり、θij は混合角,δは CP位相と呼ばれる。

　 1998年、Super-Kamiokande実験が大気ニュートリノでの振動現象を観測し、ニュートリノが

質量を持つこと証明した [6]。標準模型ではニュートリノ質量は 0とされているため、標準模型を

拡張する必要性を示す実験となった。

1.3 ニュートリノ質量

　ニュートリノが質量を持つことは証明されたが、ニュートリノの質量は未だ測定出来てない。

なぜなら、ニュートリノ振動実験では質量二差∆m2と混合角 θij のみが測定可能だからである。

しかし、得られたパラメーターから各質量固有状態への制限やニュートリノのマヨラナ性につい

ても議論されている。

1.3.1 質量階層構造

　現在までに質量固有状態の質量二乗差∆m2
12, |∆m2| ≡ 1

2((m
2
3 −m2

2) + (m2
3 −m2

1))、混合角

度 sin2 θ12, sin
2 θ13, sin

2 θ23が精度良く測定されている。これらのパラメータからニュートリノ質

量m1,m2,m3を求めると、3通りの取り方が可能だと分かっており、

m2
1 < m2

2 ≪ m2
3 (1.24)

m2
3 ≪ m2

1 < m2
2 (1.25)

m2
1 ∼ m2

2 ∼ m2
3 (1.26)

である。式 (1.24)を正常質量階層構造 (normal mass hierarchy:NH)、式 (1.25)を逆質量階層構造

(inverted mass hierarchy:IH)、式 (1.26)を準縮退質量構造 (degenerate mass pattern)と呼ぶ。図

(1.3)にニュートリノの質量階層構造を示す。



第 1章 ニュートリノ物理学 6た、どの階層構造が適しているかを定めるのは現在の状況では厳しいため、異なる方向か
らのアプローチが必要となっている。

図 1.1: ニュートリノの質量階層構造（左より標準階層構造、逆階層構造、縮退構造）

マヨラナ性
標準理論における素粒子はすべてディラック方程式に従うため、ディラック型と呼ば

れている。このディラック粒子の質量は、左巻きと右巻きの 2種類の粒子の結合によって
得られる。また、電荷の正負のみが異なり、質量などは同様の性質を持つ反粒子が存在す
る。ニュートリノは電気的に中性であるため、電荷の正負の違いから粒子と反粒子を区別
することができない。実験からは、ニュートリノは左巻き、反ニュートリノは右巻きの粒
子のみが発見されているため、それらによって粒子と反粒子の区別が為されてきた。質量
を持つことで、ニュートリノは相対論的に光速で運動することができず、左巻きのニュー
トリノをそれより早く運動する慣性系より観測すると、そのニュートリノはスピンの向き
は同じだが運動量は逆となり、右巻きに見えるはずである。ニュートリノが質量を持つと
分かったことで、この標準理論の元でニュートリノに関しての記述に不備が生じたのであ
る。もしもニュートリノが、粒子と反粒子を同じ粒子として記述する「マヨラナ型」の粒
子ならば、ニュートリノと反ニュートリノの違いがスピンの向きのみとなり、同一の粒子
となる可能性がある。ニュートリノがディラック粒子である場合とマヨラナ粒子である場
合それぞれのラグランジアンの質量項を以下に示す。ディラック粒子は左巻きと右巻きの
どちらも同じ質量だが、マヨラナ粒子である場合はそれぞれのニュートリノに対して違っ
た質量を持つことができる。

5

図 1.3: ニュートリノの質量階層構造

ニュートリノの質量階層構造は後述するマヨラナ有効質量に関連するため重要であるが、現在

までに決定されておらず様々な実験で検証が進められている。

1.3.2 マヨラナ性とシーソー機構

　スピン 1/2であるフェルミオンはディラック方程式に従い、スピン方向で 2成分、粒子反粒

子で 2成分の合計 4成分を持つ粒子である。ニュートリノは νLと ν̄Rしか観測されていないので、

質量 0で構築された 2成分のワイル方程式に従うとすれば、νL(ν̄R)のみが存在することが説明で

きる。しかし、ニュートリ振動の発見により、ニュートリノが質量を持つと証明されたことでワ

イル粒子である可能性は排除された。ニュートリノは電気的に中性であり、粒子と反粒子が等し

いと仮定すると、νL,ν̄Rを 2つのヘリシティー成分にすることでマヨラナ方程式に従い、νLと νR

で独立な質量を定義することができる。もしニュートリノがマヨラナ粒子であれば、シーソー機

構によって他のフェルミオンに比べて極端に質量が小さい理由や右巻きニュートリノがまだ発見

されていないことを説明することが可能である。

• ディラック質量

　ディラック方程式は、ディラック質量mDを用いて

(iγµ∂
µ −mD)ψ = 0 (1.27)

となり、ラグランジアン密度は

L = ψ̄(iγµ∂
µ −mD)ψ (1.28)

と書ける。質量に関するラグランジアン密度は LD = mDψ̄ψである。

ここで PL,R = 1
2(1∓ γ5)を用いると、任意のスピノール ψ, ϕ

ψ = ψL + ψR = ψPL + ψPR

ϕ = ϕL + ϕR = ϕPL + ϕPR (1.29)
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に対して

ψ̄LϕL = ψ̄PRPLϕ = 0

ψ̄RϕR = ψ̄PLPRϕ = 0 (1.30)

となる。質量に関するラグランジアン密度 LDは

LD = mDψ̄ϕ

= mD

(
(ψ̄L + ψ̄R)(ϕL + ϕR)

)
= mD(ψ̄LϕR + ψ̄RϕL) (1.31)

で表せる。右巻きと左巻きが混合しているため、右巻きと左巻きで別々の質量を与えることがで

きない。

• マヨラナ質量

　電荷が中性であるニュートリノに対しては、マヨラナ条件

ψL = (ψR)
c (1.32)

により4成分を2成分に減らすことができる。ここでCは荷電共役演算子である。1
2(ψ̄ψ+

¯ψcψ+h.c)

がローレンツ不変量となる。左巻きスピノール ψLと右巻きスピノール ψRを用いると、質量に関

するラグランジアン密度は

L = mD(ψ̄LψR + h.c) +
1

2
mL(ψ̄

c
LψR + h.c) +

1

2
mR(ψ̄

c
RψL + h.c) (1.33)

となる。第 1項はディラック質量項であり、第 2,3項はマヨラナ質量項と呼ばれる。マヨラナ条件

を課すことで νLと νRを 2つのヘリシティー成分にし、νLと νRで独立に質量を与えることがで

きる。

　ここで、N1,N2を

N1 =
ψL + ψc

L√
2
　,　N2 =

ψc
R + ψR√

2
(1.34)

と定義すると、

N̄1N1 =
ψ̄c
RψL + h.c

2

N̄2N2 =
ψ̄c
LψR + h.c

2
N̄1N2 + N̄2N1 = ψ̄LψR + h.c (1.35)

となり、式 (1.33)は

L = (N̄1, N̄2)

(
mL mD

mD mR

)(
N1

N2

)
(1.36)



第 1章 ニュートリノ物理学 8

と書き直せる。左巻きニュートリノ質量を非常に軽く (mD ≫ mL ∼ 0)、右巻きニュートリノは

非常に重いため (mD ≪ mR ≡ M)観測できていないと仮定すると、(1.36)の行列は(
0 mD

mD M

)
(1.37)

とかけ、この行列の固有値は

m1,m2 =
1

2

(
mR ±

√
m2

R + 4m2
D

)
∼ mR,−

m2
D

mR
(1.38)

となり、観測できていない右巻きニュートリノの質量mR非常に大きくすることで、左巻きニュー

トリノが非常に軽いということを自然に説明することができる。この機構はシーソー機構と呼ば

れ、柳田,Gell-mannらによって提唱された。ニュートリノがディラック粒子の場合だと小さい質量

を自然に説明することは難しく、ニュートリノはマヨラナ粒子だとする議論が有力である。ニュー

トリノがマヨラナ粒子かを現実的に証明するには、ニュートリノを伴なわない二重 β崩壊の探索

実験が唯一の方法である。

1.4 ニュートリノを伴わない二重 β崩壊

1.4.1 二重 β崩壊

　崩壊核によっては娘核のエネルギー準位の方が高い為に β崩壊を起こせない。この場合、式

(1.39)のように２つの中性子が陽子に崩壊し、2つの電子と 2つの反電子ニュートリノを放出する。

この現象を二重 β崩壊と呼ぶ。

2n→ 2p+ 2e− + 2ν̄e (1.39)

この二重 β崩壊をニュートリノを伴わない二重 β崩壊と区別するために、2ν2βとする。図 (1.4)

は本研究で使用する 136Xeの崩壊図である。

ない二重ベータ崩壊と区別するために、こちらの通常の二重ベータ崩壊のことを、ニュー
トリノ 2個を伴う二重のベータ崩壊の意味で 2νββと表記する。式 (1.15)より崩壊後に放
出される粒子は 2個の電子と 2個を反電子ニュートリノであり、この場合もベータ崩壊と
同様にニュートリノがエネルギーを持ち去るため、電子のエネルギーを観測すると連続ス
ペクトルとなる。
二重ベータ崩壊が起こりうる原子核は 80種類あるが、ベータ崩壊に比べると半減期は

極めて長く、観測が困難であるため、現在二重ベータ崩壊が起きると確認されている原子
核は 10種類程度しかない。それらを表 1.2に示す。

(Z,A) → (Z,A+ 2) + 2e− + 2ν̄e (1.15)

Xe	$%&

Ba	
$%&

solar		~7	×1023 	eV5
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図 1.2: 136Xeの二重ベータ崩壊の様子

ニュートリノを伴わない二重ベータ崩壊（0νββ）
ニュートリノがマヨラナ粒子であることを仮定すると、二重ベータ崩壊が起きた後に放

出されたニュートリノ 2つが粒子と反粒子となり高密度な原子核内で対消滅する可能性が
ある。この場合、ニュートリノは原子核の外へ放出されないため、式 (1.16)のように表記
することができる。

(Z,A) → (Z,A+ 2) + 2e− (1.16)

この崩壊は「ニュートリノを伴わない二重ベータ崩壊」と呼ばれ、0νββと表される。
崩壊の様子を図 1.3に示す。0νββ崩壊の場合は、放出されるのは 2個の電子のみとなる

7

図 1.4: 136Xeの崩壊図
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　 2ν2βを起こし得る放射性同位体は多数存在するが、非常に稀な現象なのでバックグラウンド

に埋もれてしまう。その為、2ν2β崩壊事象が観測されている核種は表 (1.1)の 10種類のみである。

放射性核種 Q値 [keV] 2ν2β半減期 T 2ν
1/2[yr] 天然存在比 [%]

48Ca 4274 ± 4 (4.4+0.6
−0.5) × 1019 0.187

76Ge 2039.04 ± 0.16 (1.5±0.1) × 1021 7.8
82Se 2995.5 ± 1.3 (0.92±0.07) × 1020 9.2
99Zr 3347.7 ± 2.2 (2.3±0.2) × 1019 2.8

100Mo 3034.40 ± 0.17 (7.1±0.4) × 1018 9.6
116Cd 2809 ± 4 (2.8±0.2) × 1019 7.5
130Te 2527.01 ± 0.32 (6.8±1.2) × 1020 34.5
136Xe 2457.83 ± 0.37 (2.11±0.21) × 1021 8.9
150Nd 3367.7 ± 2.2 (8.2±0.9) × 1018 5.6
238U 1146 (2±0.6) × 1021 99.284

表 1.1: 2ν2β崩壊を起こす放射性核種 [7], [8]

1.4.2 ニュートリノを伴わない二重 β崩壊

　ニュートリノをマヨラナ粒子だと仮定すると、片方の中性子から放出された左巻き電子ニュー

トリノ νLe を右巻き反電子ニュートリノ ν̄Re と見なせ、もう片方の中性子から放出される左巻き電

子ニュートリノ νLe と原子核内で対消滅する可能性がある。原子核からニュートリノが放出されな

いので、崩壊式は

2n→ 2p+ 2e− (1.40)

となり、ニュートリノを伴わない二重 β崩壊 (0ν2β)と呼ばれる。図 (1.5)に 2ν2β崩壊と 0ν2β崩

壊のファインマン図を示す。

表 1.2: 二重ベータ崩壊を起こす核種 [7],[8]

原子核種 Q値 [keV] 天然存在比 [%] 半減期 T 2ν
1/2[yr]

48Ca 4272.3 0.2 (4.39± 0.58)× 1019

76Ge 2039.0 7.8 (1.43± 0.53)× 1021

82Se 2995.1 9.2 (9.19± 0.76)× 1019

96Zr 3350.4 2.8 (2.16± 0.26)× 1019

100Mo 3034.4 9.6 (6.98± 0.44)× 1018

116Cd 2813.5 7.5 (2.89± 0.25)× 1019

128Te 2527.0 33.8 (3.49± 1.99)× 1024

136Xe 2457.8 8.9 (2.34± 0.13)× 1021

150Nd 3371.4 5.6 (8.37± 0.45)× 1018

238U 1146 99.3 (2.00± 0.60)× 1021

ため、2νββ崩壊の場合は連続スペクトルだった 2個の電子のエネルギーの総和は一意に
決まり（Q値）、線スペクトルで観測される。

図 1.3: 二重ベータ崩壊のファインマン図（左図：2νββ、右図：0νββ）[9]

8

図 1.5: 2ν2β崩壊 (左図)と 0ν2β崩壊 (右図)の崩壊図 [9]

　 0ν2β崩壊では、2個の電子のみが放出されるので観測されるエネルギースペクトルは連続的
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なものではなく、Q値に対応した線スペクトルとなる。しかし、検出器のエネルギー分解能には

有限であるため、実際に観測されるスペクトルは図 (1.6)のようにエネルギー分解能の分だけ幅を

持つ。

第 1章 序論 12
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図 1.6 左図：136Xeにおける二重ベータ崩壊。陽子・中性子数がともに偶数である偶ー偶核において
は、ベータ崩壊後の原子核のエネルギーが崩壊前の原子核のエネルギーよりも高いために通常のベー
タ崩壊が禁止される。右図：48Caにおける二重ベータ崩壊。スピン遷移則で強く抑制される。

崩壊率は (
T 2ν

1/2

)−1
= G2ν

∣∣∣M2ν
∣∣∣
2

(1.65)

で表される。ただし、G2ν は位相空間因子、M2ν は核行列要素である。

0νββ 崩壊モード
ニュートリノがマヨラナ粒子であれば、ニュートリノが放出されない崩壊モードが許される（式 1.66）。

2n → 2p + 2e− (1.66)

この崩壊における放出電子のエネルギースペクトルは、ニュートリノが放出されないため、連続スペ
クトルにはならずに Q値におけるモノクロなピークとなる。ただし、検出器のエネルギー分解能の分だ
け幅を持つ (図 1.7)。そのため 2νββ モードとの区別が容易となるが、前述のように 0νββ モードは稀有

図 1.7 二重ベータ崩壊エネルギースペクトル [19]。

な現象であるため、0νββ モードの二重ベータ崩壊は観測されていない [17]。崩壊率は以下のように表さ
れる。 (

T 0ν
1/2

)−1
= G0ν

∣∣∣M0ν
∣∣∣
2
⟨mββ⟩2 (1.67)

図 1.6: 二重 β崩壊のエネルギースペクトル [10]

1.4.3 ニュートリノのマヨラナ有効質量

　原子核のQ値と陽子数 Zで与えられる位相空間因子G0ν(Q,Z),核行列要素M0ν ,ニュートリ

ノのマヨラナ質量 ⟨mββ⟩を用いると 0ν2β崩壊の崩壊率 (T 0ν
1/2)

−1は

(T 0ν
1/2)

−1 = G0ν(Q,Z)|M0ν |2⟨mββ⟩2 (1.41)

で表せる。ニュートリノのマヨラナ有効質量は、ニュートリノ混合行列Uei,ニュートリノ質量mi

を用いて

⟨mββ⟩ = |
3∑
i

miU
2
ei| (1.42)

と書けるので、0ν2β崩壊の半減期 (T 0ν
1/2)を測定することでニュートリノのマヨラナ有効質量に換

算できる。更に、ニュートリノのマヨラナ有効質量はその質量階層構造によって値が変化するた

め、質量階層構造に制限を与えることができる。ただ、核行列要素M0ν(Q,Z)の計算には様々な

モデルが存在するためその不定性は大きく、得られるマヨラナ有効質量は幅を持った値となる。図

(1.7)にニュートリノのマヨラナ有効質量と質量階層構造の関係を示す。赤色斜線領域は逆階層構

造を、青色斜線領域は正常階層構造を表しており、mminは 3つの質量固有状態で最も軽い質量、∑3
i=1miは 3つ質量固有状態の質量の和、mβ は通常の β 崩壊の電子のエネルギーを精密測定す

ることで得られるニュートリノの平均質量を表している。⟨mββ⟩は式 (1.42)のようにニュートリ

ノ混合行列 Ueiが関与しているため、マヨラナ CP位相の不定性によって ⟨mββ⟩は幅を持った値
になる。シーソー機構を提唱した柳田によって理論計算からマヨラナ有効質量が予想されている。

2つの重い右巻きニュートリノモデルを仮定して、使用されるパラメータの値を最小かつニュート

リノ振動の観測データと照らし合わせることでマヨラナ有効質量は 47± 1[meV]だと得られた。こ

れを柳田予測と呼び、図 (1.7)の緑線である [17]。また、水色領域は二重 β崩壊実験によりニュー

トリノマヨラナ有効質量を 0.32±0.03[eV]と報告したKK claimである [14]。
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すると以下のように表される。

(T0ν
1/2)

−1 = G0ν(Q,Z)
∣∣M0ν

∣∣2⟨mββ⟩2 (1.19)

ここで ⟨mββ⟩はニュートリノの有効質量である。つまり 0νββを観測し、その半減期
を測定する事に成功すれば、ニュートリノがマヨラナ粒子である事を証明するだけで
なく、その質量のスケールを直接的に測定することが出来る。

　ニュートリノの有効質量 ⟨mββ⟩は

⟨mββ⟩ ≡

∣∣∣∣∣

3∑

i=1

U2
eimi

∣∣∣∣∣ (1.20)

のように 3つの質量固有状態の混合により定義されており、そのため有効質量はニュー
トリノの質量階層構造によってその取り得る値に制限が掛かっている (図 1.6)。

図 1.6: ニュートリノ有効質量と各パラメータの関係 [7]

赤と青の斜線領域はニュートリノの質量階層構造がそれぞれ、逆階層構造と正常階層
構造であった場合に許される領域であり、領域の幅は (式 1.20)中の Uei に含まれる

9

図 1.7: ニュートリノのマヨラナ有効質量と質量階層構造 [11]

　二重 β崩壊実験では間接的にニュートリノマヨラナ質量を測定しているが、ニュートリノ質

量を直接的に測定する実験も存在する。宇宙全体の物質の平均密度よりも大きい場所や小さい場

所が存在し、これを宇宙の密度ゆらぎと呼ぶ。ニュートリノは密度ゆらぎに影響を与えるため、宇

宙の密度ゆらぎを観測することでニュートリノ質量に制限を与えることができる。Plank衛星に

よる宇宙背景放射 (Cosmic Microwave Background)の観測では 3つのニュートリノ質量固有状態

の和に対して

mtot =
∑
i

mi < 0.23[eV]　 (95%C.L.) (1.43)

の上限値を得ている [12]。

　また、通常の二重 β崩壊で放出される電子のエネルギースペクトルを精密することでニュート

リノ質量を測定する実験がある。ニュートリノ質量mν = 0であればエネルギースペクトルの最大

エネルギー付近が直線になるが、mν ̸= 0であると静止質量分だけ直線からずれる。そのため最大

エネルギー付近を精密測定することでニュートリノ質量を求めることができる。Troitsk実験では

トリチウム 3Hのβ崩壊を測定することで、反電子ニュートリノの質量に対して

⟨mβ⟩ = mν̄e < 2.05[eV]　 (95%C.L.) (1.44)

の上限値を得ている [13]。
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1.4.4 KamLAND-Zen以外の二重 β崩壊探索実験

• Heidelberg-Moscow

　 Heidelberg-Moscowはイタリアにあるグラン・サッソ国立研究所で行われた実験であり、86%

に濃縮された 76Ge結晶は崩壊核と半導体検出器として使用されているので、高エネルギー分解能

を持つ。2011年には、76Geの 0ν2β崩壊の半減期及びマヨラナ有効質量を

T 0ν
1/2 > 1.9× 1025[yr]　,　 ⟨mββ⟩ < 350[meV]　 (90%C.L.) (1.45)

と報告した。また、2006年には一部のコラボレータが 6σの精度で 0ν2β 崩壊を観測したと主張

し、半減期及びマヨラナ有効質量を

T 0ν
1/2 = 2.23+0.44

−0.31 × 1025[yr]　,　 ⟨mββ⟩ = 0.32± 0.03[eV]　 (68%C.L.) (1.46)

だと報告した [14]。しかし、この実験結果はバックグラウンド算出に疑問を持つ研究者が多く、

KKclaimと呼ばれている。

• EXO-200

　EXO-200はアメリカにあるWIPP(Waste Isolation Pilot Plant)で行われた実験であり、175kg

の液体 136Xeを用いた検出器である。TPC(Time Projection Chamber)方式によりシンチレーショ

ン光と荷電粒子の軌跡を捉えることができるので、高エネルギー分解能を持つ。2017年には 136Xe

の 0ν2β崩壊の半減期及びマヨラナ有効質量を

T 0ν
1/2 > 1.8× 1025[yr]　,　 ⟨mββ⟩ < 147− 398[meV]　 (90%C.L) (1.47)

と報告した [15]。

• CUORE

　CUOREはイタリアのグラン・サッソ国立研究所で行われている実験であり、崩壊核は 130Te、

検出器にはボロメータを使用することで高エネルギー分解能を持つ。2017年からは 206kgの 130Te

を使用し、現在までに 130Teの 0ν2β崩壊の半減期及びマヨラナ有効質量を

T 0ν
1/2 > 1.5× 1025[yr]　,　 ⟨mββ⟩ < 140− 400[meV]　 (90%C.L) (1.48)

と報告している。[16]。

　上記の他にも 130Teを用いた SNO+や 48Caを用いた CANDLESなど世界でニュートリノを伴

わない二重 β崩壊実験が行われている。
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第2章 KamLAND実験

2.1 KamLAND検出器

　 KamLAND(Kamioka Liquid scintillator Anti-Neutrino Detector)検出器は、岐阜県神岡鉱

山内のカミオカンデ跡地に建設されたニュートリノ検出器である。検出器は地下 1,000mに位置す

るため、ニュートリノ観測のバックグラウンドとなる宇宙線が地上の約 10万分の 1に低減されて

いる。図 (2.1)にKamLAND検出器の全体図を示す。

KamLAND検出器
KamLAND

1,000m

図 2.1: KamLAND検出器の全体図

KamLAND検出器は円筒型水槽とその内部に設置されたステンレス製球形タンクで構成されて

おり、球形タンクの内側を内部検出器 (Inner Detector)、外側を外部検出器 (Outer Detector)と

呼ぶ。図 (2.2)にKamLAND検出器の構造を示す。　

2.1.1 外部検出器 (Outer Detector)

　直径20m、高さ20mの円筒型水槽と球形ステンレスタンクの間の層を外部検出器 (Outer Dector

: OD)と呼び、3,200tonの純水で満たすことで岩盤由来の放射線を吸収する役割がある。また、円

筒型水槽の壁面には 225本の光電子増倍管が設置されており、池の山の岩盤を通過した宇宙線に

よるチェレンコフ光を検出することで宇宙線バックグランドと他の物理事象を区別することがで

きる。
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図 2.2: KamLAND検出器の構造

2.1.2 内部検出器 (Inner Detector)

　内部検出器 (Inner Detctor : ID)は直径 18mの球形ステンレスタンク内部を指し、バルーン

によってバッファーオイル層と液体シンチレータ層に分けられている。また、球形ステンレスタ

ンクの内壁には光電子増倍管が設置されており、液体シンチレータによるシンチレーション光を

検出する。以下に内部検出器の詳細を述べる。

• 液体シンチレータ

　液体シンチレータ (liquid scintillator:LS)とは、放射線での励起によって蛍光を発する液体であ

り、一般的に有機溶剤 (溶媒)と発光剤 (溶質)から成る。シンチレーション光は以下のエネルギー

移行にて放出される。

1. 溶媒分子が放射線によって電離される。

2. 電子との再結合で励起状態となり、脱励起する際に一次シンチレーション光が放出される (輻

射的エネルギー移行)。

また、分子振動などでエネルギーを発光剤に受け渡す非輻射的エネルギー移行も存在し、溶

媒-溶質間の輻射的エネルギー移行と非輻射的エネルギー移行の割合は主に溶質濃度に依存

する。溶質が低濃度の場合は輻射的エネルギー移行が優勢となるが、濃度が高くなるにつれ

て非輻射的エネルギー移行が支配的になる。

3. 1次シンチレーション光が溶質に吸収され、発光剤は励起状態となる。

4. 発光剤が脱励起する際に 2次シンチレーション光が放出される。
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上述の発光過程では放射線エネルギーの全てが光エネルギーへ移行するとしたが、クエンチング

(消光)効果によって光以外のエネルギーに移行し、観測される発光量が減少することがある。こ

のクエンチング効果は代表的なもので５つに分類され、以下にその詳細を述べる。

1. 化学クエンチング

　発光過程の中でも特に溶媒分子と発光剤との間でエネルギーが移行する際に生じ、その影

響の大きさは液体シンチレータの化学的特性に関係している。

2. 色クエンチング

　シンチレーション光の発光波長付近に吸光波長を持つ物質が液体シンチレータに存在する

と、シンチレーション光の一部が液体シンチレータ自身に吸収されることで生じるクエンチ

ング。原因となる吸光物質を除去することでクエンチングを低減できる。

3. 酸素クエンチング

　液体シンチレータ中に酸素が溶存することで、溶媒分子の励起エネルギーが発光剤ではな

く酸素分子に吸収されて生じるクエンチング。窒素ガス等を用いて液体シンチレータ中の酸

素を追い出すことでクエンチングを抑えることができる。

4. 濃度クエンチング

　液体シンチレータ中の発光剤濃度が低い場合は、濃度を大きくすると発光量もそれに伴い

増加するが、ある一定の濃度をを超えると発光剤自身が吸光をしてしまいクエンチングが生

じる。特に発光剤の発光波長と吸光波長が重なる場合に顕著に現れる。

5. 電離クエンチング

　液体シンチレータ中を α線などの電離能の大きな粒子が通過すると、電離分子や励起分子

が高密度になる領域が形成され、発光効率が低下することでクエンチングが生じる。特に α

線によって生じる場合を αクエンチングと呼ぶ。

　 KamLAND検出器で使用される液体シンチレータ (KamLAND-LS)は上述のクエンチングを

考慮し、溶媒にドデカン (N12)と 1,2,4-トリメチルベンゼン (PC)、溶質に 2,5-ジフェニルオキサ

ゾール (PPO)で構成される。KamLAND-LSでのシンチレーション過程は、PCから 1次シンチ

レーション光が放出され、PPOから 2次シンチレーション光が放出される。N12は発光には関与

せず、液体の密度と光透過率の調整で使用されている。表 (2.1)にKamLAND-LSの組成を示す。

成分 組成式 密度 組成割合
ドデカン (N12) C12H26 0.749g/cm3 80%

1,2,4-トリメチルベンゼン (PC) C9H12 0.875g/cm3 20%

2,5-ジフェニルオキサゾール (PPO) C15H11NO - 1.36g/L

KamLAND-LS - 0.777g/cm3 -

表 2.1: KamLAND-LSの組成
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　KamLAND-LSは350∼500nmに発光波長を持ち、発光量は8,300 photon/MeVである。Kam-

LAND検出器の 17inch PMTを使用した際の集光量は約 300p.e/MeVとなる [18]。

• バッファーオイル

　バッファーオイルはドデカン (N12)とイソパラフィンから成り、KamLAND-LSの密度よりも

0.04%だけ小さくすることで内側のバルーンが浮かないようにする役割を持つ。また、バッファー

オイルと接触するステンレスタンクや PMTはその素材に放射性不純物を含むため、シンチレー

ション光を発しないような組成にすることで、放射性不純物による発光を防いでいる。表 (2.2)に

バッファーオイルの組成を示す。

成分 組成式 密度 組成割合
ドデカン (N12) C12H26 0.749g/cm3 53%

イソパラフィン CnH2n+2 0.795g/cm3 47%

バッファーオイル - 0.7769g/cm3 -

表 2.2: バッファーオイルの組成

• 光電子増倍管 (PMT)

　光電子増倍管 (photomultiplier tube : PMT)とは、シンチレーション光やチェレンコフ光など

の入射光子を電気信号に変換して出力する光検出器である。光電面に入射した光子は光電効果に

よって光電子に変換され、高電圧が掛けられたダイノードにて次々に増幅される。増幅された光

電子は最終的に陽極にて電流として出力される。KamLAND検出器の球形ステンレスタンク壁面

には 1,879本の光電子増倍管 (PMT)が設置されており、1,325本の 17-inchと 554本の 20-inchか

ら成る。17-inch PMTは KamLAND実験の為に新調されたもので、時間分解能とエネルギー分

解能に優れているボックス・アンド・ラインフォーカス型を採用している。20-inch PMTはカミ

オカンデ実験で使用していたものを改良しており、長期間の使用に信頼性があるベネチアンブラ

インド型である。図 (2.3)に光電子増倍管の構造図を示す。

図 2.3: 光電子増倍管の構造図
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2.2 ニュートリノ検出原理

　前節では液体シンチレータによる発光を光電子増倍管で検出すると述べたが、ニュートリノ

が液体シンチレータ溶媒を励起させ、シンチレーション光を放出している訳ではない。ニュート

リノと液体シンチレータ溶媒の構成元素が反応する際に生じるガンマ線や荷電粒子が液体シンチ

レータを発光させている。

2.2.1 逆ベータ崩壊

　KamLAND検出器では逆 β崩壊 (inverse beta decay)を用いて反電子ニュートリノを検出し

ている。飛来した反電子ニュートリノは液体シンチレータ内の陽子との逆ベータ崩壊反応により、

陽電子と中性子を放出する。

p+ ν̄e → e+ + n (2.1)

　生成された陽電子は電子と直ぐに対消滅を起こし、0.511MeVの γ線を 2本放出する。一方、生成

された中性子は周囲の原子核との非弾性散乱によって熱中性子となり、平均∼210µsで陽子に捕獲

され重陽子と γ線が生じる。熱中性子捕獲により放出される γ線のエネルギーは、捕獲時の熱中性

子の運動エネルギーを無視すると、2.22MeVとなる。陽電子及び対消滅の γ線が先発信号 (prompt

signal)、熱中性子による 2.22MeVの γ 線が後発信号 (delayed signal)となり、2つの信号が時間

差で検出された際に反電子ニュートリノによる事象だと判別している。図 (2.4)にKamLANDに

おける反電子ニュートリノの検出原理の概要図を示す。
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図 2.4: 逆ベータ崩壊反応を利用した反電子ニュートリノ検出原理

　観測された反電子ニュートリノのエネルギーは、中性子の運動エネルギーKn ≃ 0と近似す
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ると逆ベータ崩壊反応のエネルギー・運動量保存より

Eν̄e = Ke+ +Kn + (me +mn −mp)

≃ (Ke+ + 2me) + (mn −mp −me)

≃ Eprompt + 0.78[MeV] (2.2)

となり、検出した先発信号のエネルギーから飛来した反電子ニュートリノのエネルギーを得られる。

　

2.2.2 電子との弾性散乱

　逆ベータ崩壊反応では反電子ニュートリノのみ観測可能だが、電子との弾性散乱では電子ニュー

トリノ、ミューニュートリノ、タウニュートリノを原理的には観測することが可能である。

e− + να → e− + να　 (α = e, µ, τ) (2.3)

　電子との弾性散乱には、W−ボソンを媒介して反応する荷電カレント (charged current:CC)と

Z0ボソンを媒介して反応する中性カレント (neutral current:NC)の２種類が存在する。中性カレ

ントでは全てのフレーバーで反応するが、観測したニュートリノのフレーバーを判別することは

できない。荷電カレントでは電子ニュートリノのみ反応するが、その反応断面積はミュー・タウ

ニュートリノと比較して約 6倍大きい。図 (2.5),(2.6)に荷電カレント反応と中性カレント反応の

ファインマン図を示す。

2.2. ニュートリノ検出原理

式 (2.1)で示された反応は、原理的に電子ニュートリノ、ミューニュートリノ、タウニュー
トリノの全てのフレーバーで起こりうる。

W−
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e−

e−

νe

図 2.4 e−-ν 弾性散乱 (CC反応)

Z0

να

να

e−

e−

図 2.5 e−-ν 弾性散乱 (NC反応)

ただし、Feynman 図を描けば自明なように、弾性散乱には図 2.4 および図 2.5 のような
2 種類が考えられる。図 2.4 のように W− ボソンを媒介する反応を荷電カレント (charged
current; CC) 反応、図 2.5 のように Z0 ボソンを媒介する反応を中性カレント (neutral
current; NC)反応と呼ぶ。
中性カレント反応では全てのフレーバーのニュートリノが弾性散乱を起こし得る一方、

GWS 理論によるとミューニュートリノ、タウニュートリノは電子と二重項を形成しないた
め、電子との荷電カレント反応を起こさない。このため、電子ニュートリノの電子との弾性散
乱反応断面積は、ミューニュートリノ、タウニュートリノのそれと比べて約 6倍大きい。

2.2.2 逆ベータ崩壊
第二の反応は、液体シンチレータ中の陽子と反電子ニュートリノとの間に生じる逆ベータ崩
壊 (inverse beta decay)反応である。

p + ν̄e → n + e+ (2.2)

この反応の重心系でのエネルギー閾値は、運動学的なエネルギー運動量保存則から、

Ethreshold = (mn + me) − mp

= (939.6 [MeV] + 0.5110 [MeV]) − 938.3 [MeV]
= 1.81 [MeV] (2.3)

で与えられる。
一方、たとえば、

p + ν̄µ → n + µ+ (2.4)
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図 2.5: 荷電カレント反応

2.2. ニュートリノ検出原理

式 (2.1)で示された反応は、原理的に電子ニュートリノ、ミューニュートリノ、タウニュー
トリノの全てのフレーバーで起こりうる。

W−

νe

e−

e−

νe

図 2.4 e−-ν 弾性散乱 (CC反応)
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図 2.5 e−-ν 弾性散乱 (NC反応)

ただし、Feynman 図を描けば自明なように、弾性散乱には図 2.4 および図 2.5 のような
2 種類が考えられる。図 2.4 のように W− ボソンを媒介する反応を荷電カレント (charged
current; CC) 反応、図 2.5 のように Z0 ボソンを媒介する反応を中性カレント (neutral
current; NC)反応と呼ぶ。
中性カレント反応では全てのフレーバーのニュートリノが弾性散乱を起こし得る一方、

GWS 理論によるとミューニュートリノ、タウニュートリノは電子と二重項を形成しないた
め、電子との荷電カレント反応を起こさない。このため、電子ニュートリノの電子との弾性散
乱反応断面積は、ミューニュートリノ、タウニュートリノのそれと比べて約 6倍大きい。

2.2.2 逆ベータ崩壊
第二の反応は、液体シンチレータ中の陽子と反電子ニュートリノとの間に生じる逆ベータ崩
壊 (inverse beta decay)反応である。

p + ν̄e → n + e+ (2.2)

この反応の重心系でのエネルギー閾値は、運動学的なエネルギー運動量保存則から、

Ethreshold = (mn + me) − mp

= (939.6 [MeV] + 0.5110 [MeV]) − 938.3 [MeV]
= 1.81 [MeV] (2.3)

で与えられる。
一方、たとえば、

p + ν̄µ → n + µ+ (2.4)
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図 2.6: 中性カレント反応

　太陽内部では 8Bが β+崩壊を起こす際に電子ニュートリノを放出するため、太陽ニュートリ

ノは後述するKamLAND2-Zenのバックグラウンドとなる。詳細は §3で述べる。
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2.3 KamLAND実験の成果

　KamLAND実験は低エネルギーのニュートリノも観測することができる液体シンチレータの

特徴と、極低放射能環境を活かして重大な成果を挙げてきた。本節では、原子炉ニュートリノ振

動と地球ニュートリノの観測について述べる。

2.3.1 原子炉ニュートリノ振動

　核分裂反応を利用して発電を行う原子炉からは大量の反電子ニュートリノが放出される。原子

炉の稼働状況などから飛来する反電子ニュートリノのエネルギーや発生量を算出できるため、これ

までに様々な実験で観測が行われてきた。KamLANDは周囲に存在する高出力原子炉と極低バッ

クグラウンド環境を活かして 2002年に原子炉ニュートリノの精密測定を開始した。その結果、原

子炉由来の反電子ニュートリノが期待値の約 6割しか観測されず、原子炉ニュートリノ振動の証

明に成功した [19]。図 (2.7)にKamLAND実験で得られた原子炉ニュートリノ振動の観測結果を

示す。

ことができる。理論的予測物でしかなかったニュートリノが実在することを証明し
たReinesとCowanの実験も、原子炉由来のニュートリノを用いたものであった。
このように、原子炉はニュートリノの発生源としてしばしば実験に用いられて
きた。というのも、原子炉由来のニュートリノは原子炉の稼働状況や使用されて
いる燃料の量から、そのエネルギーや生成量を正確に見積もることができるから
である。しかし原子炉から離れるとニュートリノのフラックスが小さくなってし
まうため、数 kmを超えるような長基線観測は難しかった。
だがKamLANDの周囲には出力の高い原子炉が数多く存在しており、遠方から
くる原子炉由来のニュートリノを高統計で観測することができる。その環境を活
かし、KamLANDでは原子炉ニュートリノの精密測定を行った。その結果、原子
炉由来の反電子ニュートリノの観測数が期待値の約 6割しかないことがわかった。
これにより、原子炉ニュートリノがニュートリノ振動を起こしていることを世界
で初めて証明した。その際に得られた 2周期分のニュートリノ振動の様子と、θ12
および θ13の allowed regionを図 2.9に示す。

図 2.9: ニュートリノ振動の様子（左図）と、太陽ニュートリノ観測実験の結果と
合わせて得られた θ12および θ13の allowed region（右図）。[11]、p.6および p.8か
ら引用。
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図 2.7: 原子炉ニュートリノのニュートリノ振動

2.3.2 地球ニュートリノ

　地球の熱モデルは U,Th,Kなど半減期の長い原子核が放射性崩壊を起こすことで持続的に発

生していると考えられているが、観測の難しさからエネルギー量などは正確に検証されていなかっ
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た。U,Th,Kは以下のような放射性崩壊を起こし、反電子ニュートリノを放出する。

238U → 206Pb + 84He + 6e− + 6νe + 51.7MeV (2.4)

232Th → 208Pb + 64He + 4e− + 4νe + 42.7MeV (2.5)

40K → 40Ca + e− + νe + 1.31MeV (2.6)

　KamLANDは 2005年に世界で初めて U,Th由来の反電子ニュートリノを観測することに成功

した。その結果、放射性崩壊によって生じる熱は 21TWと地熱エネルギーの約半分程度だと見積

もられ、地球物理によって算出された予測値とほぼ一致した [20]。KamLANDの成果によって、

ニュートリノ地球物理学と呼ばれる新たな研究分野が開拓され、現在もその研究は進められてい

る。図 (2.8)にKamLAND実験で得られた地球ニュートリノの観測結果を示す。

図 2.6: KamLANDによる地球ニュートリノ検出

2.4 KamLAND-Zen実験
KamLAND-Zen(KamLAND Zero neutrino ββ-decay search experiment)実験は、

KamLAND検出器を用いてニュートリノレス二重 β崩壊を検出する事によってニュー
トリノのマヨラナ性を証明し、質量階層構造を解明する事を目的とした実験である。
本実験では二重 β 崩壊ターゲットとして数多くある崩壊核種の中から希ガスである
136Xeを用いている。

2.4.1 崩壊核 136Xe

我々がKamLAND-Zen実験において二重 β崩壊核として 136Xeを用いるのには以
下のような理由があり、KamLANDに適した崩壊核であると言える。

・Q値が比較的高く、2νββ崩壊の半減期が長い
136XeはQ値が多くの環境放射線のエネルギーよりも高く、低バックグラウンドでの
観測が可能である。また、2νββ 崩壊の半減期が長いので Q値付近における 2ν イベ
ントが少なく、半導体検出器と比較してエネルギー分解能が悪いシンチレーション検
出器においても 0νイベントとの区別が可能である。
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図 2.8: KamLANDでの地球ニュートリノの観測結果
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第3章 KamLAND-Zen実験

　 KamLAND-Zen(KamLAND Zero neutrino double beta decay search)実験は崩壊核 136Xe

を用いてニュートリノを伴なわない二重 β崩壊事象 (0ν2β)の探索を目的として 2011年 9月に開

始した。0ν2β崩壊の観測によって、マヨラナ性の証明や宇宙の物質優勢の謎を解明できるのでは

ないかと期待されており、他の 0ν2β探索実験の中でも世界最高の感度を報告している。図 (3.1)

にKamLAND-Zen検出器の構造図を示す。
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3.2 KamLAND-Zen実験
KamLAND-Zen(KamLAND ZEro-Neutrino double beta decay search) とは, §2.5 で述べた

0νββ 崩壊を探索する実験である [?].A. GANDO et al. PHYSICAL REVIEW C 85, 045504 (2012)

Inner Balloon
(3.08 m diameter)

Photomultiplier Tube

Outer Balloon
(13 m diameter)

Buffer Oil

Chimney

Corrugated Tube

Suspending Film Strap

Film Pipe

Xe-LS 13 ton
(300 kg    Xe)

Outer LS
1 kton

136

ThO W Calibration Point2

FIG. 1. Schematic diagram of the KamLAND-Zen detector.

1,325 17-inch and 554 20-inch photomultiplier tubes (PMTs)
mounted on the SST, providing 34% solid-angle coverage.
The SST is surrounded by a 3.2 kton water-Cherenkov outer
detector (OD). Details of the KamLAND detector are given in
Ref. [9].

The data acquisition system (DAQ) is triggered when
70 or more 17-inch PMTs are hit (primary trigger), which
corresponds to a threshold of ∼0.4 MeV. The signals on all
hit PMTs are digitized for ∼200 ns for offline analysis. After
each primary trigger the threshold is lowered to ∼0.25 MeV
for 1 ms to study sequential decays. The scintillation light
from the two coincident e− produced by 136Xe ββ decay
cannot be separated, so only their summed energy is observed.
For hypothetical 0νββ decays, the sum is always 2.458 MeV
(Q value of the 136Xe ββ decay) [10], while for the 2νββ
decays the sum has a continuous spectrum up to the Q value.
Event energy (visible energy) is estimated from the number
of observed photoelectrons (p.e.) after correcting for PMT
gain variation and solid angle, shadowing, and transparency of
detector materials. The corrections depend on the event vertex.
The vertex reconstruction is based on the maximum likelihood
fit to the pulse shape of each PMT hit timing after correcting for
photon time of flight. The pulse shape is almost determined by
scintillation decay time and dark hit contribution, and it differs
between 17-inch and 20-inch PMTs due to different transit-
time spreads. The vertex resolution is estimated from radial
distributions of radioactive contaminants (see Fig. 3) to be σ ∼
15 cm/

√
E(MeV). The energy response is calibrated with γ ’s

from a 208Tl (ThO2W) source, 214Bi (β + γ ’s) from 222Rn
(τ = 5.5 day) introduced during detector modification, and
2.225 MeV γ ’s from spallation neutrons captured on protons.

Figure 2(a) shows the energy spectrum obtained when the
ThO2W source, contained in a ∼5-mm-thick lead capsule,
was deployed close to the outer surface of the IB. The most
intense peak is due to the primary γ of 208Tl (2.614 MeV).
The less intense peak near ∼3.1 MeV is from multiple-γ
cascades of 208Tl. According to Monte Carlo (MC) studies, the
degradation of the primary γ inside the source is negligible,

Visible Energy (MeV)
1 2 3 4

E
ve

nt
s/

0.
1M

eV

0

2000

4000
)γ + βBi (214(b)  

Visible Energy (MeV)
2 2.5 3 3.5 4

E
ve

nt
s/

0.
05

M
eV

0

500

1000

1500
)γTl (208(a)  Source geometry

Lead 

4 ThO2W rods

15mm

capsule

4.8mm

3mm

15mm

3mm

10mm

FIG. 2. Visible energy distributions of (a) γ ’s from the 208Tl
calibration source and (b) 214Bi (β + γ ’s) decays in the Xe-LS. The
lines indicate the best fits to the analytical spectral models with the
resolution and energy scale parameters floating. The fit to (a) has a
χ 2/d.o.f. = 5.0/8 and (b) has a χ 2/d.o.f. = 27.0/29.

and the distribution around the primary peak can be described
by a Gaussian distribution and a third-order polynomial. The
mean and width of the Gaussian distribution are relatively
insensitive to the polynomial parameters. The resultant energy
resolution at 2.614 MeV is σ = (6.6 ± 0.3)%/

√
E (MeV).

The parameters of a detector energy nonlinear response model
describing effects from scintillator quenching and Cherenkov
light production are constrained to reproduce the 2.614 MeV
208Tl peak position and the spectral shape of 214Bi events
[Fig. 2(b)]. From the neutron-capture γ data, systematic
variation of the energy reconstruction over the Xe-LS volume
is less than 1.0%, and the detector energy response is stable to
within 1.0% during the data set.

III. CANDIDATE EVENT SELECTION

Candidate ββ decay events are selected by performing
the following series of cuts: (i) The reconstructed vertex
must be within 1.2 m of the detector center, defining the
fiducial volume (FV). (ii) Muon (events with more than
10,000 p.e. or more than 5 OD hits) and events occurring
within 2 ms after muons are eliminated. (iii) A coincidence
cut eliminates sequential events that occur within 3 ms of each
other; this removes (99.97 ± 0.01)% of 214Bi-214Po (β + γ ,
then α decay, τ = 237 µs) decays. This cut is augmented
with a secondary cut, aimed at identifying sequential 212Bi-
212Po (τ = 0.4 µs), which exploits detailed PMT wave-form
data to identify coincidences within a single ∼200-ns-long
DAQ event window. The 212Bi-212Po rejection efficiency is
(89 ± 2)%. The visible energy of α decay is quenched due

045504-2

図 3.8 KamLAND-Zen検出器の概略図 [?]. KamLANDの中心部に Xe含有液体シンチレータ
を入れたナイロン製バルーンが吊り下げてある.

KamLAND-Zen は, 従来の KamLAND 検出器の中心に Xe 含有液体シンチレータを入れたミニ
バルーンが備え付けられていることで特徴付けられる (図 3.8). 詳細は以下に述べるが, 大きさや不
純物量などの数値は 2015年まで行われていた 400kg phaseのものであることに注意されたい.

3.2.1 ミニバルーン

KamLAND内部検出器の中心にはミニバルーン (MIB)と呼ばれる, ナイロン製バルーンが吊るさ
れている. ナイロンフィルムの厚さは 25 µmで, 直径 3.08 mの涙型形をしている. MIBの素材は光
透過率, 液体シンチレータへの溶け出し, 放射性不純物の含有量等の特徴を考慮し選ばれた [?]. 極低
バックグランドを実現するために製造は全てクリーンルーム内で行われている.

3.2.2 Xe含有液体シンチレータ

MIBは 13 tonの Xeを溶解した液体シンチレータ (Xe LS)で満たされている. 液体シンチレータ
の組成は表 3.2の通りで, Xeで発光量が下がるためKL LSと比べ PPO濃度を大きくしてある. また
MIB に負担がかからないように内外の液体シンチレータを同一の密度 0.777 g/cm3 にするために,

Xe LSではドデカンより軽いデカンを用いている. 本論文では, MIB内の液体シンチレータを Inner

LS と呼び, 現行の Xe LS に特化する際は後述の LAB LSと区別するために N10 LSと呼ぶことに

図 3.1: KamLAND-Zen検出器の構造図

3.1 KamLAND検出器の改良

3.1.1 二重 β崩壊核 136Xe

　KamLAND-Zen実験では様々な二重 β崩壊核の中でも 136Xeを液体シンチレータに溶解させ

て使用している。136Xeは安定な希ガスのため液体シンチレータへの溶解や回収が容易であり、液

体シンチレータやバルーンへの影響が少ない。また同位体の自然存在比が高く、工業的にも濃縮方

法が確立されている為、比較的安価に大量の 2ν2β崩壊核を得られる。取り扱いや価格の点だけで

なく、観測の点においても他の崩壊核よりも優れている。136XeのQ値は 2.458MeVと環境放射線

のエネルギーよりも高いので、0ν2β信号を低バックグラウンドで観測することが可能である。ま

た、崩壊核のQ値は 0ν2β崩壊の半減期に関係している。0ν2βの半減期は式 (3.1)で表され、位

相空間因子G0ν(Q,Z)は原子核が作る場を非相対論的なCoulomb場と見なすPrimakoff-Rosen近

似を用いると

G0ν ∼ (
Q5

30
+

2Q2

3
+Q− 2

5
) ∝ Q5 (3.1)
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となる [21]。136XeはQ値が大きいので 0ν2β崩壊の半減期が小さく、観測の点でも優れている。

3.1.2 液体シンチレータ

　KamLAND-Zen実験で使用する液体シンチレータ (Xe-LS)は主成分にN-10(デカン)を使用

することで 136Xeを溶解した際に生じる密度変化を調節し、KamLAND-LSの密度 0.777 g/cm3に

揃えている。また、136Xeを液体シンチレータに溶解させると発光量が低下する為、発光剤 PPO

をKamLAND-LSの約 2倍である 2.7g/Lに増加させることで発光量を保っている [22]。表 (1.3)

にXe-LSの組成を示す。

物質名 組成式 密度 体積比

N-10(デカン) C10H22 0.735g/cm3 82.3%

PC(1,2,4トリメチルベンゼン) C9H12 0.875g/cm3 17.7%

PPO(2,5ジフェニルオキサゾール) C15H11NO - 2.7g/L
136Xe - - 3.0wt%

Xe-LS - 0.777g/cm3 -

表 3.1: Xe-LSの組成表

3.1.3 ミニバルーン

KamLAND-LSとXe-LSを分ける役割として、KamLAND検出器の中心にはミニバルーンが存

在する。ミニバルーンは液体シンチレータへの耐性、光透過率、放射性不純物含有量などの条件を

満たしたナイロンフィルムが使用されており、厚さ 25µm,直径 3.08mの雫型をしている。クリー

ンルーム内でミニバルーン作成作業を行うことで極低バックグラウンドを実現している。図 (3.2)

にミニバルーンの全体図を示す。

図 3.2: ミニバルーンの基本デザイン [26]

・十分な強度を持っていること
・透過率が 95%以上であること
・Xeガスが透過しないこと
・ウランおよびトリウムの含有量が 10−12g/g以下であること

・カリウム 40の含有量が 10−11g/g以下であること

・溶着で作製できること（接着剤による放射性不純物の混入防止のため）
・ 25µm以下の厚さであること

最後の項目は、万が一放射性不純物が含まれていた場合でも解析的に除去でき
るようにするためのものである。214Bi系列の放射性不純物が含まれていた場合、
崩壊過程で生じるイベントをタグ付けし、遅延同時計測することでそのイベント
を解析的に除去することが可能となる。その模式図を図 3.3に示す。
タグ付けできるイベントは 2種類ある。1つ目は、214Poが α線を出して 210Pb

に崩壊するイベントである。このイベントで崩壊する 214Poは直前に 214Biから作
られたものであり、その際に起こす β−崩壊と 214Poが 210Pbに崩壊する際に出す
α線とを遅延同時計測することでタグ付けすることができる（図 3.3中のTag1）。
ただしそのためには、後発信号の α線がフィルム外まで透過し液体シンチレータ

33

図 3.2: ミニバルーンの全体図
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3.2 KamLAND-Zen実験のバックグラウンド

• 136Xeの 2ν2β崩壊イベント

　 0ν2β 崩壊事象の探索には必然的に 2ν2β 崩壊の信号がバックグランドとなる。0ν2β 崩壊の信

号はQ値に線スペクトルとして観測される一方、2ν2β崩壊の信号は連続スペクトルを取る。理想

的な検出器であれば２つのスペクトルを判別することが可能だが、実際にはエネルギー分解能は

有限であるためにスペクトルは幅を持ち、0ν2ν信号と 2ν2β信号には重なりが生じる。2ν2β信号

によるバックグランドを低減するにはエネルギー分解能を向上させる必要がある。0ν2β信号に重

なる 2ν2β信号数N2ν とエネルギー分解能∆Eは

N2ν ∝ (
∆E

E
)
5.8

(3.2)

で表される [23]。エネルギー分解能を向上させ、2ν2β信号によるバックグラウンドを低減させる

ためにKamLAND2-Zen実験が計画されている。

• 原子核破砕で生じる 10C

　液体シンチレータ中に高エネルギー宇宙線ミューオンが飛来すると、液体シンチレータ溶媒の主

成分である 12Cの原子核が破砕されて 10Cが生成される。10Cは 27.8secで崩壊する不安定核であ

り、そのQ値は 3.65MeVと 0ν2β信号のバックグラウンドになる。KamLAND内では 21.1±1.8

events/day/ktonの割合で生成され、その原理を図 (3.3)に示す。10C生成と同時に 90%の確率で

中性子が生成され、∼210µsec後に陽子に捕獲される際に 2.22MeVの γ線を放出する。一方、10C

は β+崩壊の際に放出した陽電子が電子と対消滅を起こすことで 0.511MeVの γ 線を 2本放出す

る。同時遅延計測で宇宙線ミューオンによる発光イベントをTag1、中性子捕獲による発光イベン

トを Tag2、10C崩壊による発光イベントを Tag3とタグ付けすることで、このイベントを識別し

ている。

原子核破砕による 10C
10Cは液体シンチレータ中の 12Cと宇宙線ミューオンが衝突した際、12Cの原子

核が破砕されることによって生成される。Spallationイベントと呼ばれている現象
で、1MeV未満の領域から 3MeVより大きな領域まで広い範囲にわたって影響を
およぼしている（図 3.8左図参照）。
しかしこの現象も、遅延同時計測によってタグ付けすることが可能である。そ
の方法の模式図を図 3.9に示す。

図 3.9: 10Cのタグ付け方法

まず、宇宙線ミューオンによる発光イベントをタグ付けする（Tag1）。この時
に原子核破砕が起こり 10Cが生成されると、90%程度の確率で中性子が同時生成
される。この中性子が熱中性子化して陽子捕獲されると 2.22MeVの γ線を出すの
で、それをタグ付けする（Tag2）。さらに 10Cは β+ 崩壊を起こし、その際に放
出された陽電子が電子陽電子対消滅を起こすので、そのイベントをタグ付けする
（Tag3）。以上 3つのイベントを遅延同時計測することにより、このイベントを識
別・除去する。中性子捕獲反応および電子陽電子対消滅反応はニュートリノの反
応時にKamLANDで観測されるものと同じなので、宇宙線ミューオン通過後のイ
ベントをすべて記録できれば、約 90%の効率でこのイベントを除去することがで
きる。
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図 3.3: 10C崩壊イベントとそのタグ付け



第 3章 KamLAND-Zen実験 24

　

• 214Biの崩壊事象

　 238U系列の崩壊娘核である 214Biは液体シンチレータ中やミニバルーンに付着しており、その

Q値は 3.272MeVと 0ν2β 信号のバックグラウンドになる。図 (3.4)に 238U系列の崩壊過程を示

す。　KamLAND-Zen実験では連続崩壊 214Bi-214Poの同時遅延計測を用いて、214Biの崩壊イベ

ントを識別している。214Biの娘核である 214Poは短い半減期 0.164msecで α崩壊を起こすので、

液体シンチレータ中の 214Bi崩壊イベントは高確率で識別することが可能である。ミニバルーンに

付着したもしくは付近で生じたイベントに関しては、214Poからの α線エネルギーの一部がミニバ

ルーンを透過する際に損失されてしまい、タギング効率が低下してしまう。エネルギー閾値を低

く設定すると後発信号を検出することも可能だが、データ取得が追い付かなくなる。その為、ミ

ニバルーン中心から半径 1.35mの領域を有効体積と設定している。KamLAND-Zen実験の 214Bi

崩壊イベントの検出効率は 52.5%と見積もられている [24]。

　 214Biの親核である 214Pbとの連続崩壊を同時遅延計測し、214Biの崩壊イベントを識別する方

法もある。214Pbから 214Biへと崩壊する際に 1.023MeVの β線を放出する。β線は透過力が高い

のでミニバルーン付近で生じた場合でも先発信号として検出することができ、後発信号から 1時

間遡って先発信号を探索することでタギングすることができる。ここで探索時間を 1時間としたの

は、214Pbの半減期が 26.8minと長いためである。しかし、この探索時間内に 1.023MeV程度のエ

ネルギーを持つイベントが生じると、214Pb崩壊と誤認してタギングすることができない。40Kの

β崩壊 (Q値 1.311MeV)や 210Biの β崩壊 (Q値 1.162MeV)などの信号が 214Bi崩壊と誤認する可

能性がある。現在のKamLAND-Zen実験では 210BiがXe-LS中に存在している影響で 214Pb-214Bi

連続崩壊をタギングすることができず、214Bi-214Po連続崩壊のタギングのみを使用している。

3.2. KAMLAND-ZEN実験のバックグラウンド

前者に関して、他の二重ベータ崩壊核と比べて比較的長い T 2ν
1/2 を持つ (表 1.4)。

また、後者に関して、関心領域に染み出す 2ν2β 信号数 N2ν とエネルギー分解能には、

N2ν ∝
(

∆E

E

)5.8

(3.2)

の関係がある。
KamLAND-Zen 実験におけるエネルギー分解能は (6.6 ± 0.3)%/

√
E (MeV) と見積もら

れている [11]。0ν2β 探索の感度向上のためには 2ν2β の染み出しによるバックグラウンド低
減が不可欠であり、さらなる検出器のエネルギー分解能向上が望まれている。

放射性不純物 214Biの崩壊事象

1023 3272

116263.55484

5621
7833

5407

99.98 %

0.02 %
0.164 ms19.9 m26.8 m

138.4 d5.013 d22.3 y1.30 m

stable

図 3.2 214Biの親核と娘核

214Biは天然に存在する 238U系列の崩壊娘核である。図 3.2に崩壊系列図の一部を抜粋し
て示す。なお 238U崩壊系列図の全貌は付録 Aの図 A.1に示した。

214Bi の β− 崩壊の Q 値は 3.272 MeV であり、0ν2β の関心領域に深刻な影響を与える。
238Uは天然に存在するため、Xe-LSやミニバルーン中に混入・付着し得る。また、214Biの
親核系列に存在する 222Rnは常温で気体であり、大気中にも存在するため、液体シンチレー
タが大気開放されることがあれば溶解して混入し得る。
バックグラウンド源となる核種より上流の崩壊系列が短寿命であり、かつ新たに親核種の
供給がなければ、時間の経過によってバックグラウンド源が崩壊し切ることが期待できるが、
238U系列の 214Biより上流には半減期 1600年の 226Raがあり、それは望めない。
現在の KamLAND-Zen実験では、214Biの娘核である 214Poが 0.164 msecの半減期で Q
値 7.833 MeV の α崩壊を起こすことを利用し、214Bi-214Poの連続崩壊を遅延同時計測する
ことで 214Biの崩壊を識別し、バックグラウンドとして除去している。これをタグ 1と呼ぶ。

214Bi の崩壊と 214Po の崩壊は短い時間差で起こるため、原理的には高い効率で識別でき
る。しかし、この事象がミニバルーンフィルム付近で生じた際には次のような問題が生じる。
ミニバルーンフィルム付近で 214Bi-214Po連続崩壊が起こった際、214Po崩壊の α線がフィ

29

図 3.4: 238U系列の崩壊過程
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• 110mAgの崩壊事象

　 110mAgは 249.79日の半減期で β崩壊をし、そのQ値は 3.01MeVであるので 0ν2β信号のバッ

クグラウンドになる。この 100mAgは天然に存在しないため混入の経路は不明であるが、2011年 3

月の福島第一原発事故由来でミニバルーンに付着した可能性や 136Xeを輸送する際に宇宙線での

原子核破砕によって生成された可能性が考えられる [25]。KamLAND-Zen実験では 2012年から

2013年にかけてXe-LSの純化作業を行い、110mAg量を 10分 1以下にまで除去した [26]。

• 太陽ニュートリノ

　太陽内部では 8Bが β+崩壊反応

8B →8 Be + e+ + νe (3.3)

によって電子ニュートリノを放出する。§2.2.2で述べた電子との弾性散乱によって電子ニュートリ
ノを観測することが可能であり、∼11[MeV]と幅広いエネルギーを持つ太陽ニュートリノも 0ν2β

信号のバックグラウンドになり得る。　

3.3 KamLAND-Zen実験の成果

　 2011年から開始したKamLAND-Zen実験は 2012年 6月までの 1st phaseと 2013年 11月から

2015年 10月までの 2nd phaseに分けられ、1st phaseと 2nd phaseを合わせた期間をKamLAND-

Zen 400と呼ぶ。図 (3.5)にKamLAND-Zen実験の沿革を示す。

2011/10 2012/2 2012/6 2013/11 2014/5 2015/10

2018 future

1st phase 2st phase
KamLAND-Zen 400

KamLAND-Zen 800 KamLAND2-Zen

LS filtration purification campaign

2011/10 2012/2 2012/6 2013/11 2014/5 2015/10

2018 future

1st phase 2st phase
KamLAND-Zen 400

KamLAND-Zen 800 KamLAND2-Zen

LS filtration purification campaign
2nd

図 3.5: KamLAND-Zen実験の沿革

　 1st phaseでは当初予期していなかった 100mAgの混入が確認され、2012年 2月に液体シンチ

レータの濾過作業が行われた。図 (3.6)は 1st phaseでのKamLAND-Zen実験の結果である (濾過

前:DS-1,濾過後:DS-2)。110mAgイベントに 0ν2β 信号が埋もれており、濾過作業では 100mAgを

除去することが出来なかった。そこで 2012年 6月から 2013年 11月まで蒸留と液液抽出での液体

シンチレータ純化作業を行った。純化作業後、再びデータ取得を開始した 2nd phaseでの結果を

図 (3.7)に示す。
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図 3.14 KamLAND-Zenのこれまでの結果. Phase 1が純化作業前, Phase 2が純化作業後. 純
化作業で 2.2 ∼ 3 MeVのイベントが減り, Agが大幅に削減できたことが分かる

最も厳しい制限をつけている. 更に制限を良くするため計画されている KamLAND-Zen 800では支
配的なバックグランドがミュオンによる原子核破砕となることが見込まれ, カット条件の最適化や検
出器のエネルギー分解能を向上することで上記の通りに有効マヨラナ質量 ⟨mββ⟩ < 50meV の測定
を実現できると期待されている.

3.2.7 KamLAND-Zen 800以降の課題

前述の通り, KamLAND-Zen 400 では半減期 1026 年程度の 0νββ 崩壊探索ができるほど液体シ
ンチレータ中のバックグランドを低減することに成功した. しかし現在は低 BG 体積を検出器中
心から半径 1 m としており, MIB 全体積の 30% 程度しか使っていない. よって次の課題の 1 つに
KamLAND-Zenの感度を上げるための低 BG体積拡張が挙げられる.

低 BG体積を広げるためにはMIB表面の 214Biイベントを削減することが絶対条件となる. これ
を実現するには 2 つの手段を取ることができる. 一つ目が MIB の放射性不純物を削減することで,

二つ目がMIB表面の 214Biイベントをタギングにより除去することである.

MIB の放射性不純物を削減することへの取り組みは既に行なわれている. 400kg phase で
(4.61± 0.04)× 10−11 g/gだったMIBの 238U濃度は, 2016年にインストールされた 800kg phase

用MIBでは (3± 2)× 10−12 g/g (preliminary)に改善されている [?].

更に 214Bi イベントを減らすには 214Bi のタギング効率向上が必須である. 214Bi イベントは現
在 214Bi-214Po の遅延同時計測 (Tag 1; β-α) で検出しているが, 214Po 崩壊による α 線の飛程が
100 µm程度であるためMIB表面イベントのタギング効率は 52.5% [?]でかなり低い. しかしこれに
加えてタギング効率が 67.8%の 214Pb-214Biの遅延同時計測 (Tag 2; β-β)を行うと (図 3.15), 214Bi

のタギング効率が今までの 52.5%から 84.7%に大幅に上がると期待される. 実際に Tag 2 が可能に
なれば, Tag 2を行わない時と比べて 400kg phaseでは低 BG体積を 1.5倍, KamLAND2-Zen*1で
は 1.3倍にできる. KamLAND2-Zenの場合, これは 0νββ の感度を 14% ∼ 29%上げることに相当

*1 400kg phaseと同じMIBと Inner LSの 238U含有量を仮定した.

図 3.6: KamLAND-Zen実験 1st phaseの結果
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化作業で 2.2 ∼ 3 MeVのイベントが減り, Agが大幅に削減できたことが分かる

最も厳しい制限をつけている. 更に制限を良くするため計画されている KamLAND-Zen 800では支
配的なバックグランドがミュオンによる原子核破砕となることが見込まれ, カット条件の最適化や検
出器のエネルギー分解能を向上することで上記の通りに有効マヨラナ質量 ⟨mββ⟩ < 50meV の測定
を実現できると期待されている.

3.2.7 KamLAND-Zen 800以降の課題

前述の通り, KamLAND-Zen 400 では半減期 1026 年程度の 0νββ 崩壊探索ができるほど液体シ
ンチレータ中のバックグランドを低減することに成功した. しかし現在は低 BG 体積を検出器中
心から半径 1 m としており, MIB 全体積の 30% 程度しか使っていない. よって次の課題の 1 つに
KamLAND-Zenの感度を上げるための低 BG体積拡張が挙げられる.

低 BG体積を広げるためにはMIB表面の 214Biイベントを削減することが絶対条件となる. これ
を実現するには 2 つの手段を取ることができる. 一つ目が MIB の放射性不純物を削減することで,

二つ目がMIB表面の 214Biイベントをタギングにより除去することである.

MIB の放射性不純物を削減することへの取り組みは既に行なわれている. 400kg phase で
(4.61± 0.04)× 10−11 g/gだったMIBの 238U濃度は, 2016年にインストールされた 800kg phase

用MIBでは (3± 2)× 10−12 g/g (preliminary)に改善されている [?].

更に 214Bi イベントを減らすには 214Bi のタギング効率向上が必須である. 214Bi イベントは現
在 214Bi-214Po の遅延同時計測 (Tag 1; β-α) で検出しているが, 214Po 崩壊による α 線の飛程が
100 µm程度であるためMIB表面イベントのタギング効率は 52.5% [?]でかなり低い. しかしこれに
加えてタギング効率が 67.8%の 214Pb-214Biの遅延同時計測 (Tag 2; β-β)を行うと (図 3.15), 214Bi

のタギング効率が今までの 52.5%から 84.7%に大幅に上がると期待される. 実際に Tag 2 が可能に
なれば, Tag 2を行わない時と比べて 400kg phaseでは低 BG体積を 1.5倍, KamLAND2-Zen*1で
は 1.3倍にできる. KamLAND2-Zenの場合, これは 0νββ の感度を 14% ∼ 29%上げることに相当

*1 400kg phaseと同じMIBと Inner LSの 238U含有量を仮定した.

図 3.7: KamLAND-Zen実験 2nd phaseの結果

　 1st phaseの結果と比較すると、2.2∼3.0MeV付近のバックグラウンドとなるイベントが減って

おり、長期間の純化作業により 110mAgによるバックグラウンドを低減することに成功した。2016

年には 1st phaseと 2nd phaseのデータを元にKamLAND-Zen 400の結果を報告し、136Xeの 0ν2β

の半減期がT 0ν
1/2 > 1.07×1026yr (90%C.L)、ニュートリノのマヨラナ有効質量が ⟨mββ⟩ <(61 -165)

meV (90% C.L)と、現在までに世界最高の感度となっている [27]。図 (3.8)にKamLAND-Zen 400

でのニュートリノのマヨラナ有効質量を示す。

図 2.8: KamLAND-Zen 400 Phase-Iと EXO-200によるKKDC claimの排除 [24]
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図 2.9: KamLAND-Zen 400 の結果によるニュートリノのマヨラナ有効質量への制限 [25]

KamLAND-Zen 800

Phase-IIが終了したため、現在はより改良を加えた新たなプロジェクトが始動してい
る。この実験では 136Xeの量を約 750 kgに増量して観測を行う予定であり、現在は一回
り大きなミニバルーンを作製している最中である。クリーンスーツの改善やクリーンルー
ム内での作業等、前回の作製よりも塵や埃に特別な配慮を加えて作業を行っており、より
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図 3.8: KamLAND-Zen 400でのニュートリノのマヨラナ有効質量への制限。横軸は 3つの質量固
有状態の中でも最も軽い質量を表している。
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3.4 KamLAND-Zenの将来計画

　現在までに世界最高の感度を達成しているが、逆階層構造までには到達していない。更なる

感度向上を目指して研究開発が進められており、§3.4では直近の計画であるKamLAND-Zen 800

と将来計画であるKamLAND2-Zenについて述べる。

3.4.1 KamLAND-Zen 800

　 KamLAND-Zen 800では 136Xe量を約 750kgに増量し、現在よりも大きい直径 3.84mのミ

ニバルーンを使用する。KamLAND-Zen 400では放射性不純物 214Biがミニバルーンに付着して

いたため、ミニバルーン全体積の 30%程度しかデータ取得に使用されていなかった。更なる感

度向上には 136Xeの増量だけでなく、ミニバルーンに付着する 214Bi量を低減する必要がある。

KamLAND-Zen 400で作成した際よりも更に埃や塵などの付着に配慮することで、2018年中の

インストールに向けてよりクリーンなミニバルーンの作成が現在行われている。KamLAND-Zen

800ではニュートリノのマヨラナ有効質量 ⟨mββ⟩ > 50meVの感度到達が期待されている。

3.4.2 KamLAND2-Zen

　ニュートリノの質量階層構造の決定やマヨラナ有効質量 ⟨mββ⟩ ≃50meVを提唱した柳田予

想 [17]の検証には更なる感度向上が必要となる。不可避なバックグラウンドである 2ν2β 信号の

0ν2β信号への染み出しを抑えるにはエネルギー分解能の向上が必須であり、KamLAND-Zen 800

のように 136Xeの増量や長期観測だけでは感度の改善に限度がある。そこで、検出器のエネルギー

分解能向上を目標とするKamLAND2-Zenと呼ばれる将来計画があり、以下にKamLAND2-Zen

での改善点を述べる。

• 136Xeの増量 ∼1,000kg

崩壊核を増加させ、0ν2β崩壊寿命の感度を向上させる。

• 大発光量,高透過率な液体シンチレータの使用

現在使用しているKamLAND-LSよりも大発光量,高透過率な液体シンチレータを使用する

ことで集光量を向上させる。KamLAND2-ZenではKamLAND-LSに対して∼1.4倍の集光

量改善を目標としており、リニアアルキルベンゼン (LAB:Linear Alkyl-Benzene)が候補に

挙がっている。この LABには精製過程で混入した不純物が含まれており、本論文では活性

炭を用いた不純物除去について述べる。

• 改良型高量子効率の PMTの使用

改良型の高量子効率 PMTを使用することで集光量を現在の 1.9倍に向上させる。

• 集光ミラーの使用
KamLAND検出器のPMT光電面被覆率は約 34%であり、被覆率向上に伴い集光量も向上す

る。そこで、PMTに集光ミラーを装着することで、集光量を現在の 1.8倍に向上させる [28]。
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　検出器に上記の改造を行うことで、集光量が 5倍程度改善される。その結果、136Xeの Q値

2.46MeVでのエネルギー分解能は 2.5%以下にまで改善され、5年間の観測でマヨラナ有効質量

⟨mββ⟩ ∼ 20meVの感度が期待される。上記の改造以外にも、メタルスカベンジャーによる液体シ

ンチレータ中に含まれる 210Pbの除去や発光性バルーンフィルムなどを用いることで有効体積を

増加させ、更なる感度向上が期待できる。図 (3.9)にKamLAND2-Zen検出器の外観を示す。

3.4. KAMLAND2-ZEN実験計画

と得られている [19]。
第 2 フェイズの後は、より仔細に渡る塵埃等への配慮の上で製作されたひと回り大きなミ
ニバルーンを用い、Xe-LS中のキセノンを ∼ 740 kg程度に大幅に増量して実験を再開する予
定である。これを使用するキセノン量に由来して KamLAND-Zen 800と呼び、2016年中の
データ取得開始を予定して準備が進められている。

3.4 KamLAND2-Zen実験計画

図 3.5 KamLAND2-Zen実験のイメージ

今日のニュートリノレス二重ベータ崩壊探索実験に課された使命は、KKDCクレイムの検
証、そしてニュートリノMajorana有効質量が ⟨mββ⟩ ≈ 50 meVであるとする Yanagida予
想 [21]の検証である。このためには、ニュートリノ質量階層構造において、まずは準縮退構
造を網羅した上で逆階層構造に切り込み、いずれは逆階層構造を網羅することが必要となる。
逆階層構造でのニュートリノレス二重ベータ崩壊探索のためには検出器の更なる感度向上
が不可欠である。
現在の KamLAND-Zen 実験でキセノン量と観測期間を増やすだけでこの目標に到達する
のは難しく、逆階層構造に踏み入るための検出器の大規模なアップグレードが考案されてい
る。この将来計画は通称「KamLAND2-Zen実験」計画等と呼ばれている。

KamLAND2-Zen実験では、主に集光量改善によるエネルギー分解能の向上を目指す。計
画では、光電子増倍管の光電面周辺にコーン状の集光ミラーの使用（集光量 ∼ 1.8倍）、改良
型高量子効率の光電子増倍管（浜松ホトニクス製）の使用（集光量 ∼ 1.9倍）、そして本論文
の主題である新しい液体シンチレータの使用（集光量 ∼ 1.4 倍）による集光量改善を目標と
し、研究開発が行われている。
先行研究では試作や性能評価によって、集光ミラーでは目標と同等の 1.8 倍の集光量改

34

図 3.9: KamLAND2-Zen検出器の外観
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第4章 液体シンチレータの評価方法と先行研究

4.1 液体シンチレータ溶媒の性能評価

　各液体シンチレータの集光量を算出するには透過率と発光量の測定が必要となる。本節では

上記パラメータの測定方法と先行研究による成果・問題点について述べる。

4.1.1 分光光度計による 9cm透過率測定

　有機不純物による透過率の低下が最大の問題点であり、本研究では分光光度計 (日立ハイテク

社製ダブルビーム型分光光度計 U-3900)を用いて LABの純化前後における透過率を評価した。

• 実験原理

　分光光度計は主に紫外から可視波長の入射光に対して吸光強度を測定する装置であり、図 (4.1)

に分光光度計と測定原理を示す。

測定精度が非常に高いという長所を持っている。本実験においては測定精度の良さか
らダブルビーム型の日立ハイテク社製日立分光光度計U-3900を使用する事とした。

図 4.3: 分光光度計 (左図)とその構造 (右図)

セル
　セルも目的に沿った種類 (材質、光路長など)を選定する必要がある。セルの材質は
測定を行う波長において吸収がない事が求められ、一般的にはガラス製や石英製が用
いられる。本実験では多少高価ではあるものの、広範囲に渡り吸収がなく、高い透過
率を持っている石英製セルを使用する事とした。また、測定する液体シンチレータは
透過率が非常に高く、減衰長が 10mを超えるものである。そのためセルの光路長が短
い場合、十分な吸光度が得られず比較が困難となってしまう。そこで本研究では、主
に使用される 10mm光路長セルではなく、100mm長光路長セルを使用する事とした。
同じく光路長確保の理由からリファレンス用セルには 10mmを使用する (図 4.4)。こ
れら 10mmリファレンス用セルと 100mmサンプル用セルの 2つのセルを使用する事
でセル表面、裏面における光反射、吸収の影響をなくし液長 90mmにおける透過率を
測定する事が出来る。
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図 4.1: 分光光度計と測定原理

光源には可視領域でハロゲンランプ、紫外領域で重水素ランプを用いており、分光器には全波

長均一に光が分散する回折格子を用いて単色光に分光する。分光器から出た光は回転式の反射ミ

ラーで２光束に分け、サンプルとリファレンスに照射し、透過した光を検出する。本研究ではサ

ンプル用に 10cm、リファレンス用に 1cmの石英セルを使用することでセル表面での光反射、吸

収の影響による光量損失を無視できる。10cmと 1cmの透過光強度をそれぞれ I10cm、I1cmとする

と、光路差 (10−1=9cm)を透過する間に減衰した光量の相対値は、

T9cm,relative =
I10cm
I1cm

(4.1)

となる。

　ここで、短距離で光透過率がほぼ 100%である物質で基準値 (bese-line)を取れば、サンプルの光
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透過率の絶対値が得られる。9cm光透過率の絶対値 T9cmは

T9cm[%] =
T9cm,relative(sample)

T9cm,relative(baseline)
× 100

=
I10cm(sample)/I1cm(sample)

I10cm(baseline)/I1cm(baseline)
× 100 (4.2)

となる。光は屈折率 nの異なる物質の境界面では入射光の一部は反射し、一部は透過する。この

ときの反射率Rは

R =
(1− n

1 + n

)2
(4.3)

で表せるので、基準値となる物質と測定サンプルの屈折率 nは同程度が望ましい。本研究では、屈

折率 nが液体シンチレータ溶媒と比較的近い n=1.42であるシクロヘキサン (cyclohexane)を基準

値として用いた。

• 実験方法

1. 分光光度計本体と PCの電源を入れ、測定プログラムを起動する。

2. 30分以上運転させ、光源を安定させる。

3. アセトンとケイドライを用いてセル洗浄後、両セルにシクロヘキサンを入れて基準値を取る。

4. セル洗浄後、測定サンプルを両セルに入れる。安定化の為、5分以上置いてから測定を行う。

5. 1サンプルにつき３回測定を行い、その結果の平均値を透過率測定の結果とした。

• 測定誤差

　先行研究では 1回の測定で 0.6%程度、3回の測定で 0.3%程度の誤差が生じると見積もられ [29]、

図 (4.2)にKamLAND-LSの透過率に 0.3%の誤差を考慮したものを示す。

　 9cmセルでの透過率測定結果を用いて、KamLAND検出器での集光量を見積もると以下の問

題が生じる。KamLAND検出器中心で発光したとすると、内部検出器面に装着された光電子増倍

管へ到着するまでに 6.5mの距離を伝搬することになる。伝搬する間に減衰する光強度は液体シン

チレータの 6.5m透過率 T6.5mに依存する。6.5m透過率 T6.5mと 9cm透過率 t9cmを

t9cm = t0 ± δt

T6.5m = T0 ± δT (4.4)

とすると、２つの関係式は

T0 = t0
650
9 　,　δT =

650

9
×

|T0|
|t0|
×δt (4.5)

となる。式 (4.5)を用いて、9cm透過率から 6.5m透過率を求めたものが図 (4.3)である。
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図 4.2: KamLAND-LSの誤差付 9cm透過率
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図 4.3: 9cm透過率 (図 4.2)から式 (4.5)を用いて換算した 6.5m透過率。

9cm透過率では 400nm付近において 99.2%程度であるが、6.5m透過率に換算すると 75%程度

に減少してしまう。また、誤差についても 9cm透過率では 0.3%程度であったが、6.5m透過率では

400nm付近において 17%と大きな誤差が生じてしまう。その為、9cm透過率測定ではKamLAND

検出器における集光量を正確に評価することができない。本研究では 6.5m透過率を評価する際

に、§4.22で後述するパイプとコーナーキューブを用いた透過距離 2mでの減衰長測定を行った。

4.1.2 パイプとコーナーキューブを用いた減衰長測定

　本小節では、パイプとコーナーキューブ用いた透過距離 2mでの減衰長測定の方法とその測

定結果を用いた 6.5m透過率の算出について述べる。

• 実験原理
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　ニュートリノ観測実験では一般的に減衰長 (attenuation length)を用いて水や液体シンチレータ

などの透過率を評価する。減衰長は入射光が物質中を透過した際に、その光強度が e−1となる距

離で定義され、

I = Io exp(−
x

L
) (4.6)

と表せる。また、透過距離 x[m]での透過率 Txはその定義から

Tx = exp(−x

L
)　 [%] (4.7)

と表せる。つまり、透過距離 x[m]での検出された光強度 Iから減衰長Lを求め、減衰長Lと透過

距離 x = 650を式 (4.7)に代入することで 6.5m透過率 T6.5mを算出することができる。9cmでは

透過距離が短いために 6.5m透過率の誤差が大きくなる問題が生じたが、O(1m)の透過距離で測

定することで改善が期待できる。本実験ではパイプとコーナーキューブを用いて透過距離 2mで

の減衰長測定を行った。

光源のキセノンランプから出た光は回折格子によって 1nm単位で分光され、レンズによってパイ

プ方向に反射させる。ハーフミラーでパイプ内に反射させる直前に絞りを用いて直径 5mmのビー

ムとした。アクリル窓を通過してパイプ内に入射したビームは糸で吊るされたコーナーキューブ

で鉛直下向きに反射される。反射されたビームは再びアクリル窓とハーフミラーを透過して積分

球で収集される。光学ファイバーを用いて積分球と光電子増倍管を接続することで、積分球に入

射した光強度を光電子増倍管の出力電圧として取得した。

　コーナーキューブは 3枚の反射面から成り、入射角度が一定未満である光を全て平行に反射す

ることができる。このような反射を再帰反射と呼び、プリズムの境界で 2回反射することで起き

る。プリズム境界面が空気と接する際には全反射により 100%の反射率となるが、空気よりも屈

折率の大きい液体の場合には反射率が低下するため、本実験ではプリズム反射表面に銀コートを

塗付した。

　減衰長を測定したい試料をパイプに入れ、コーナーキューブの高さを変えるとで様々な透過距

離 x[m]での光強度 Iを測定する。式 (4.6)を用いて、取得した光強度をフィッティングすることで

減衰長 L[m]が得られる。測定装置とコーナーキューブの概略を図 (4.4)に示す。

4.6. パイプとコーナーキューブを用いた液体の減衰長測定

る透過率を持つことが分かった。また、KamLAND検出器で最も重要である 400 nmでの透
過率も JX製 LABが僅かに上回っていることが分かった。

以上の結果から、吸光の原因となる不純物を除去した JX製 LABは、現行の KL-LSを上
回る性能を持ちうることが分かった。
しかし、特に光透過率に関しては、§ 4.3.1で問題点を述べたように、少量の試料を用いた
測定では実際の KamLAND検出器のような大型検出器での性能を評価するのは難しく、以上
の結果だけでは定量的な判断が出来ない。
そこで、本研究では JX製 LABと KL-LSの光透過率に関する評価をパイプを用いた長距
離測定に基づいて行った。この測定方法と結果に関しては次節（§ 4.6）で述べる。

4.6 パイプとコーナーキューブを用いた液体の減衰長測定
4.6.1 測定原理

to PMT

half mirror

corner cube

(optical length)/2

liquid sample

Xe lamp beam

図 4.23 キセノンランプとパイプ、コーナーキューブを用
いた減衰長測定の概略

図 4.24

コーナーキューブの再
帰反射の原理

§ 4.3.1で述べた分光光度計とセルを用いた 9 cm透過率測定では、9 cmという短い光路長
での光減衰を用いて透過率を評価していたため、O(10) mの減衰長に換算した際に大きな誤
差が生じていた。
本節では、パイプを用いて実際の KamLAND検出器に比較的近い数 mの光路長で光減衰
を測定し、試料の減衰長の絶対値を小さい誤差で測定するための方法と、その測定結果につい
て述べる。
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図 4.4: 減衰長測定装置とコーナーキューブの概略
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• 実験方法

1. 測定試料をパイプ内に入れて、6時間以上待つ。気泡などが生じると測定の誤差になる。

2. キセノンランプ、分光器の電源を入れて 1時間以上待つ。先行研究では 1時間以上経過した

後に測定することで光源が安定し、系統誤差は 1%と見積もられている [29]。

3. 測定したい高さにコーナーキューブを固定し、波長 300∼600nmの範囲で測定する。

4. コーナーキューブの高さを変化させ、3.を繰り返す。

5. 取得したデータを式 (4.6)を用いてフィッティングし、減衰長 L[m]を求める。

• 測定誤差

　 1回の測定の度に光軸をずらし、再調節して測定を行う操作を 10回繰り返すことで光軸調節の

際に生じる誤差も含めて測定誤差を見積もった。この際、コーナーキューブの高さは 0cmに固定し

た状態で測定を行った。得られた光強度の標準偏差 ISDを光強度の平均値 IAveで割った値 ISD/IAve

を測定誤差とし、図 (4.5)にその結果を示す。

図 4.5: 光軸調節で生じる誤差

　集光量の見積もりに影響する波長 330m∼480nmでの誤差は 1.9%程度であり、この誤差は光

源の安定性による系統誤差も含まれているので、減衰長測定の測定誤差は 1.9% と見積もった。

次に測定装置パイプ内に試料は入れず、空気の減衰長を測定した。また、本実験ではアクリル

窓を付けずに測定を行った。図 (4.6)に波長 350nm,400nm,450nmについての光強度と透過距離の

関係を示す。
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図 4.6: 空気中での光強度と透過距離の関係

　各波長で光強度にばらつきが生じているのは、コーナーキューブの高さを変化させた際に光軸

が多少ずれてしまい、修正を加えたことが原因だと考えられる。しかし、透過距離 0[cm]と 200[cm]

の光強度は誤差の範囲で一致している。先行研究では原因不明の吸光によって波長 400nmでは空

気の減衰長が 24.5[m]と求められたが [31]、本実験では空気の減衰長が 2.3×108[m]となり大幅な

減衰が生じていない。空気中の減衰による影響が試料の減衰長に影響するか確認するために、２

つの関数

I = A exp
(
−x

L

)
(4.8)

I = A exp
(
−
(x
L

+
x

λ

))
(4.9)

でフィッティングを行った。ここで Iは光強度、xは透過距離、λは空気の減衰長、Lは減衰長、Aは

フィッティングパラメータである。空気の減衰長λ = 2.3×108[m]を用いて後述するKamLAND-LS

の減衰長を式 (4.8),(4.9)でフィッティングしたところ、どちらも波長 400nmでは 11.9±0.8[m]と

得られたので空気による減衰の効果は無視することができる。

• 測定結果

　KamLAND-LSの減衰長を測定することで、先行研究の結果と矛盾せず測定が行えているかを

確認した。アクリル窓による二次以上の反射光によって透過距離 0[cm]で光強度が増大するため、

本実験では透過距離 0[cm]はフィッティングの範囲に含めずに減衰長 Lを求めた。図 (4.7)に測定

した光強度と透過距離のデータをもとに算出したKamLAND-LSの減衰長を示す。

　測定の結果、KamLAND-LSの波長 400nmでの減衰長は 11.9±0.8[m]と求められ、先行研究の

測定結果 13.3±0.2[m]と同等程度であることから [31]、本測定の妥当性を確認できた。第 5章で

は様々な試料の減衰長を測定することでKamLAND検出器における集光量の見積もりを行った。
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図 4.7: KamLAND-LSの減衰長

　

• 6.5m透過率の算出

　測定した減衰長 Lを 6.5m透過率に換算するには式 (4.7)で x = 6.5を代入した

T6.5m = exp
(
−6.5

L

)
(4.10)

を用いる。減衰長 Lが∆Lだけ誤差を持つ場合、6.5m透過率の誤差∆T6.5mは

∆T6.5m =
∣∣∣∂T6.5m
∂L

∣∣∣∆L =
6.5

L2
exp
(
−6.5

L

)
∆L (4.11)

で与えられる。減衰長 Lが大きいほど 6.5m透過率T6.5mは小さくなる。パイプとコーナーキュー

ブを用いた減衰長測定の結果もとにKamLAND-LSの 6.5m透過率 T6.5mを算出したのが図 (4.8)

である。
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図 4.8: 減衰長から算出したKamLAND-LSの 6.5m透過率
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　図 (4.8)と 9cm透過率T9cmで算出した 6.5m透過率T6.5m(図 4.3)を比較すると、波長 400nm

は 75%から 60%と低下した。これは式 (4.5)で算出したことで本来の 6.5m透過率 T6.5mよりも

大きく算出されてしまい、正確に評価することができないことを意味している。また、その誤差

は 17%から 2%まで低減することができ、長距離測定で取得した減衰長 Lを用いることで T6.5m

をより厳密に評価することができる。

4.1.3 液体シンチレータの発光量測定

　KamLAND2-Zen実験に向けた集光量の改善には液体シンチレータの発光量も重要なパラメー

タである。本小節では、放射線源を用いた液体シンチレータの発光量測定の方法について述べる。

• 測定原理

　 137Cs線源が崩壊時に放出する 662keVの γ線を用いて液体シンチレータの発光量を測定した。

光電効果、コンプトン散乱、電子陽電子対生成の３種類が γ線と物質との相互作用として挙げら

れる。物質の種類と γ線のエネルギーで発生する相互作用が異なり、液体シンチレータの主な構

成元素である炭素と 137Csから放出される 662keVの γ線との反応ではコンプトン散乱が支配的で

ある。

　コンプトン散乱は光子が物質内の電子との衝突時にエネルギーの一部を電子に与え、電子を反

跳し、光子が散乱される現象である。反跳電子のエネルギーEeはエネルギー保存則、運動量保存

則を用いて

Ee = Eγ −
Eγ

1 +
Eγ

mec2
(1− cos θ)

(4.12)

となる。電子の静止質量 (0.511MeV)をmec
2、γ線のエネルギーをEγ と置いた。γ線が後方に散

乱される場合 (θ = 180◦)、反跳電子のエネルギーEeは

Ee = Eγ −
Eγ

1 +
2Eγ

mec2

(4.13)

より最大値 447keVとなり、後方散乱された γ 線のエネルギーは 185keVとなる。本研究では、

447keVの反跳電子による液体シンチレータの発光と 185keVの γ線によるNaI(Tl)シンチレータ

の発光を同時遅延計測することで、後方散乱以外のイベントを除去して測定を行った。

図 4.9: 発光量測定装置 (左図)とその概念図 (右図)
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• 測定方法

　液体シンチレータ中に溶存する酸素が液体シンチレータ溶媒分子の励起状態を失活させること

で、消光効果を引き起こす。特に酸素による消光効果を酸素クエンチングと呼ぶ。本実験では、酸

素クエンチングを除去するために液体シンチレータの窒素置換を行ったサンプルを発光量測定に

用いた。

1. 液体シンチレータ溶媒 100mlにPPOを適量混ぜる。(KamLAND-LS:1.36g/L, LAB:2.0g/L)

2. 酸素濃度 1%以下のグローブボックス内にて流量 550ml/minで窒素置換を３分間行う。

3. バイアルの底面、側面を洗浄し、測定装置に設置する。

4. LS側の PMTには 1800V、NaI側の PMTには 750Vの高電圧を印加し、2時間測定する。

• 測定結果

図 4.10: KamLAND-LSの発光量測定で得られた電荷分布図。左図は NaI側の PMTで得られた
電荷分布、右図は LS側のPMTで得られた電荷分布図。右図の赤線ヒストグラムはNaI側の電荷
分布を用いてセレクションされた 447keVの反跳電子による発光イベントである。

　図 (4.10)はKamLAND-LSの発光量測定によって得られた電荷分布図である。ADC(Analog

to Digital Converter)を用いて PMTからの出力電荷量をデジタル・チャンネル数 (ADC値)に変

換している。NaI側の PMTで得られた電荷分布 (左図)のうちガウス関数で fittingしたスペクト

ルは 185keVの γ線によるイベントを表している。LS側の PMTで得られた電荷分布 (右図)のう

ち、黒線は全事象の分布を、赤線は NaI側で選択した 185keVの γ 線によるイベントを用いて、

447keVの反跳電子によるイベントをセレクションした分布を表している。赤線の電荷分布をガウ

ス関数で fittingして得られたスペクトルの中央値 (Mean)を発光量とし、この中央値を比較するこ

とで様々な液体シンチレータの発光量を評価した。先行研究では、発光量測定の系統誤差は 1.6%

と見積もられている [30]。表 (4.1)は KamLAND-LSと後述する KamLAND2-Zen実験で使用予

定の新液体シンチレータ溶媒の発光量測定の結果である。
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液体シンチレータ ADC値 相対発光量

KamLAND-LS 133.8 ± 2.2 1.000

LAB-LS(未純化) 140.5 ± 2.2 1.050 ± 0.024

表 4.1: KamLAND-LSと LAB-LS(未純化)の発光量測定の結果

4.1.4 KamLAND検出器における集光量の見積もり

　KamLAND検出器における集光量の見積もりは、透過率の改善と発光量の改善を掛け合わせ

た数値で評価をした。透過率による集光量への影響は、

Y (λ) = ϵPPO(λ)・QPMT (λ)・T6.5m(λ) (4.14)

で与えられる。KamLAND検出器における集光量を Y (λ)、PPOの発光スペクトルを ϵPPO(λ)、

PMTの量子効率をQPMT (λ)、液体シンチレータの 6.5m透過率を T6.5m(λ)と置いた。

wavelength [nm]
300 320 340 360 380 400 420 440 460 480 500

em
is

si
on

(a
rb

ita
ry

 u
ni

t)

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

1.4

1.6

1.8

2

2.2

PPO Emission Spectrum

図 4.11: PPOの発光スペクトル
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図 4.12: 改良型 PMTの量子効率
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図 4.13: KamLAND-LSの 6.5m透過率

　図 (4.11)はPPOの発光スペクトル、図 (4.12)はPMTの量子効率、図 (4.13)は 6.5m透過率、

図 (4.14)は式 (4.14)で算出したKamLAND検出器における透過率による集光量を表している。こ

こで、PPOの発光スペクトルにはシクロヘキサンに PPOを溶解させ、280nmの励起光で発光さ

せたスペクトルを用いた。また、PMTの量子効率にはKamLAND2-Zen実験で使用予定の改良型

高量子効率の PMT(浜松ホトニクス製 R12860)を用いた。
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図 4.14: KamLAND-LSと純化前 LABの透過率改善による集光量

　図 (4.14)のスペクトルを各波長で積分した値が透過率による集光量となり、透過率による集

光量と相対発光量を掛け合わせた数値が最終的な相対集光量となる。表 (4.2)にKamLAND-LSと

LAB-LS(未純化)のKamLAND検出器における相対集光量を示す。相対発光量は §4.1.3で測定し
た数値を用いた。

液体シンチレータ 透過率による集光量 相対発光量 相対集光量

KamLAND-LS 1 1 1

LAB-LS(未純化) 0.169 ± 0.013 1.050 ± 0.024 0.18 ± 0.04

表 4.2: KamLAND-LSと LAB-LS(未純化)の相対集光量

　本研究では各液体シンチレータの相対集光量を比較して、KamLAND2-Zen実験の目標値に

対してどの程度改善することが出来たかを評価した。

4.2 新液体シンチレータ溶媒の要求事項と候補

本節では、KamLAND2-Zen実験で使用予定である新液体シンチレータ溶媒の紹介と 9cm透過

率測定によって判明した LABの問題点について述べる。

　KamLAND2-Zen実験で用いる新液体シンチレータ溶媒には以下の性能が要求される。

1. 大発光量

　エネルギー分解能の向上には集光量を改善する必要があり、集光量は発光量・透過率・PMT

の量子効率の数値に影響される。その為、エネルギー分解能を向上させるには高い発光量が

要求される。

2. 高透過率
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　シンチレーション光は液体シンチレータ中を伝搬する際に減衰するので、入射光が試料を

通過する割合を示す透過率が集光量に影響する。その為、液体シンチレータ溶媒には高い透

過率が要求される。

3. 低価格

　KamLAND検出器では約 1,000トンの液体シンチレータを用いて実験を行う為、低価格

でなければ大量生産は不可能である。　

4. 高引火点

　実験の安全や消防法での取り扱い上、引火点の高い液体シンチレータ溶媒がよい。

5. 化学的安定性

　KamLAND2-Zen実験では 5年間の観測で目標感度到達を目指す為、化学的に安定な必要

がある。またバルーンへの影響も考慮する必要があり、化学的な非侵食性も要求される。

以上の要求を満たし、液体シンチレータ実験で世界的に広く使用されている溶媒として直鎖型ア

ルキルベンゼン (Linear Alkyl-Benzene : LAB)が挙げられる。先行研究ではLABを最有力候補と

して研究が行われた。LABは直鎖アルキル基 (CnH2n+1)がベンゼン環に結合した構造を持つ有機

溶媒であり、一般的に LABのアルキル基の長さは n=10～16程度である。他実験では LABが高

発光量、高透過率であることが報告されており [32–34]、価格も 150円/L程度と十分安価である。

また引火点は 150∼200℃程度と高く、化学的に安定で侵食性も低い。表 (4.3)に LAB,N12,PCの

物性を示す。

リニアアルキルベンゼン (LAB) ドデカン (N12) プソイドクメン (PC)

化学式 CmH2m-6 C12H26 C9H12

化学構造式

密度 (常温常圧) 0.86 g/cm3 0.75 g/cm3 0.88 g/cm3

引火点 ～150℃ 74℃ 44℃
発光波長 283nm 発光しない 290nm

表 4.3: LAB,N12,PCの物性 [35–38]

先行研究では JX日鉱日石エネルギー社製の LAB(ロット番号 PC5G7 : 2015年 8月納品)を用

いて新液体シンチレータ開発を行った。図 (4.15)は納品された LABの 9cm透過率を測定した結

果である。
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図 4.15: LAB(ロット番号 PC5G7)の 9cm透過率

工業的に生産された LABには製造上の有機不純物が含まれる可能性があり、348,368,388nmの

吸光ピークはその有機不純物が原因だと考えられる。先行研究ではこの有機不純物を取り除き、透

過率・発光量を向上させる研究が行われた。

4.3 先行研究による成果

本節では、先行研究で新たに開発したモレキュラーシーブを用いた吸着純化と 388nmに吸光

ピークを作る不純物の選定について述べる [29]。

4.3.1 モレキュラーシーブによる吸着純化

• 既存の装置による純化

　現在のKamLAND検出器には濾過法、純水を用いた液液抽出法、蒸留法による純化設備が存在

する。先行研究では既存の純化方法で LAB中に含まれる不純物を除去できるか試みた。

　まずは濾過法を行った。濾過法の特徴は純化速度が速く、液体シンチレータの組成を変化させ

ずに不純物を除去できることである。しかし、フィルターの濾過精度 (粒子保留径)よりも小さな

粒子は除去できない。KamLAND検出器では濾過精度 50nmのテフロン材フィルターを用いてお

り、それと同等の性能を持つ濾過精度 50nmの PTFEフィルターを用いて LABの濾過を行った。

図 (4.16)に濾過前後の LABの 9cm透過率を示す。測定の結果、濾過前後で透過率の変化は見ら

れず、波長 348nm,368nm,388nmに吸光波長を持つ不純物の分子径は 50nmより小さいと考えら

れる。
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図 4.16: 濾過を行う前後の LABの 9cm透過率

　次に純水を用いた液液抽出法を行った。液液抽出は液体シンチレータに純水を混合させるこ

とで親水性を持つ不純物が純水に溶け出す。液体シンチレータは無極性有機溶剤なので純水とは 2

層に分かれ、液体シンチレータと純水を分離することで親水性を持つ不純物を除去することがで

きる。分離した液体シンチレータには微量の水分が含まれるので、窒素ガスにて残存水分を吹き

飛ばす必要がある。図 (4.17)に液液抽出、窒素置換前後の LABの 9cm透過率を示す。測定の結

果、純化前後での透過率に変化は見られず、波長 348nm,368nm,388nmに吸光波長を持つ不純物

は親水性を持たないと考えられる。

wavelength [nm]
350 400 450 500 550 600

9c
m

 tr
an

sm
itt

an
ce

 [%
]

90

91

92

93

94

95

96

97

98

99

100

before purification

water extraction

図 4.17: 窒素置換を行う前後の LABの 9cm透過率

　最後に蒸留法を行った。蒸留は溶液を蒸発、凝縮させることで沸点の異なる成分を分離するこ

とができる。KamLANDでは真空状態にすることで物質の沸点を下げ、常圧よりも低温で蒸留を

行っている。図 (4.18)に蒸留前後の LABの 9cm透過率を示す。赤線は蒸留した LABの低沸点成

分を、青線は蒸留した LABの高沸点成分を表している。低沸点成分では吸光ピークが確認できな

いまで純化できているのに対し、高沸点成分では 388nmnに吸光ピークが確認できる。蒸留によっ

てある程度純化することに成功したが、幾つかの問題点がある。１点目に、蒸留後の LABは低沸

点成分と高沸点成分を合わせても 20%程度しか回収することが出来なかった。これでは 1,000ton

の純化済液体シンチレータを用意するには 5,000tonもの LABが必要になり、現実的に不可能で

ある。２点目に、KamLAND実験の保有する蒸留装置では沸点の高い LABを蒸留することがで

きず (LAB : ～150◦C, N12 : 65.0◦C, PC : 26.6◦C (0.3kPaでの沸点))、蒸留装置を大幅に改造す
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る必要がある。そこで、先行研究ではモレキュラーシーブと呼ばれる吸着剤を用いた不純物の除

去を試みた。

wavelength [nm]
350 400 450 500 550 600

9c
m

 tr
an

sm
itt

an
ce

 [%
]

60

65

70

75

80

85

90

95

100

before purification

distillation (low b.p.)

distillation (high b.p.)

図 4.18: 蒸留を行う前後の LABの 9cm透過率

• モレキュラーシーブによる純化

　先行研究では、溶媒の不純物除去や空気の乾燥などで広く利用されているモレキュラーシーブ

を用いた吸着純化を試みた。表 (4.4)にモレキュラーシーブの物性を示す。

吸着剤 モレキュラーシーブ

組成式 Mx(AlO2)y(SiO2)z ·H2O

細孔径 0.3 ∼ 1.0nm

液体への親和性 親水性
吸着質の選択性 極性分子
高温での使用 比較的高い吸着能力

　
備考
　

金属陽イオンMの種類で細孔が異なり、
極めて均一な細孔を持つので決まった

不純物を選択的に吸着可能。

表 4.4: モレキュラーシーブの物性

　波長 388nmに吸光ピークを持つ不純物が 0.65nm程度の分子径を持つと §4.3.2で推定した
為、金属陽イオンMがNa、細孔径が 1.0nmのモレキュラーシーブ 13X 1/8(ユニオン昭和社製,寸

法:3.2mmϕ)を使用した。100mlのLABにモレキュラーシーブ 13X 1/8を 65.9g混ぜ、1日以上撹

拌しながら純化を行った (静置純化)。その後、ADVANTEC社製の濾紙 5種C(保留粒子径 1µ)を

用いてLABと吸着剤を分離した。上記純化サイクルを 2回行って不純物を除去したLABについて

性能評価を行った。図 (4.19)はモレキュラーシーブで 2回純化した LABとKamLAND-LS溶媒の

9cm透過率を比較したものである。また、図 (4.20)は純化前 LABと純化後 LAB、KamLAND-LS

溶媒の減衰長測定の結果を式 (4.10)、(4.14)を用いてKamLAND検出器における透過率による集

光量を算出したものである。
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図 4.19: モレキュラーシーブで 2回静置純化した
LABとKamLAND-LS溶媒の 9cm透過率
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図 4.20: 減衰長測定の結果から算出した Kam-

LAND検出器における集光量

　図 (4.19)から、モレキュラーシーブで 2回純化することで問題となっていた吸光ピークを作る

不純物を完全に除去することに成功し、KamLAND-LS溶媒の 9cm透過率を上回る結果となった。

更に、減衰長測定の結果からKamLAND検出器における集光量を算出すると、KamLAND-LSに

比べて 1.38倍程度上回る結果となった。この数値は透過率による改善だけを考慮したものであり、

発光量の改善による集光量の向上も含めたものが最終的なKamLAND検出器における集光量とな

る。各液体シンチレータ溶媒の発光量測定の結果を含めたKamLAND検出器における集光量を表

(4.5)に示す。

液体シンチレータ溶媒 透過率改善による集光量 相対発光量 相対集光量

KamLAND-LS 1 1 1

LAB-LS(未純化) 0.237 ± 0.012 1.053 ± 0.013 0.25 ± 0.013

LAB-LS(モレキュラーシーブ純化) 1.38 ± 0.07 1.102 ± 0.013 1.52 ± 0.07

表 4.5: KamLAND検出器における各液体シンチレータの相対集光量比較

　最終的な相対集光量を比較すると、モレキュラーシーブで2回純化したLAB-LSはKamLAND-

LSの 1.52±0.07倍にまで改善され、KamLAND2-Zen実験での目標値 1.4倍を大きく上回る結果

となった。先行研究の成果によりKamLAND2-Zen実験が現実可能に思われたが、モレキュラー

シーブでの純化には大きな問題点が存在する。

　 100mlの LABを 1回純化するのに使用するモレキュラーシーブの質量は 65.9gであり、純化液

の収率は約 50% である。2回目の純化では 50mlの LABを純化するのにモレキュラーシーブは約

32.95g、得られる純化液は 25ml程度である。つまり純化されたLABを 100ml得るには、約 400ml

の LABと約 400gのモレキュラーシーブが必要になる。KamLAND検出器では 1000tonの純化済

LABが必要になり、その為には約 4,000tonの LABと約 4,700tonのモレキュラーシーブが必要だ

と見積もれる。純化方法を静置純化ではなく、より効率良く純化することができるカラムプロセ

ス純化にすることで必要量をある程度低減させたり、加熱再生によるモレキュラーシーブの再利

用なども考えられるが、それでもモレキュラーシーブを用いて 1,000tonの LABを純化すること
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は困難である。そこで、本研究ではモレキュラーシーブの代わりに活性炭を用いることで集光量

だけでなく、コスト面の課題も解決することを目指した。第５章では活性炭を用いた吸着純化に

ついて述べる。

4.3.2 有機不純物の選定

　先行研究ではKamLAND実験における関心波長領域の付近である 388nmに吸光ピークを持

つ物質の特定を行った。下記の理由から、様々な不純物候補の中からオルトニトロアニリン (o-

nitroaniline)だと推定した。表 (4.6)にオルトニトロアニリンの物性を、図 (4.21)に純化後 LAB

にオルトニトロアニリンを溶解させた液の 9cm透過率を示す。

オルトニトロアニリン

化学構造式
NO2

NH2

分子式 C6H4NO2NH2

常温形体 赤黄色結晶 (固体)

溶解性 水に不溶性、有機物に可溶性

表 4.6: オルトニトロアニリンの物性
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図 4.21: 純化後 LABにオルトニトロアニリンを
1mg/L溶解させた 9cm透過率の結果

1. 吸光波長

　数種類の不純物候補の中でも、理論計算により算出された LAB溶媒中でのオルトニトロ

アニリンの吸収波長は 393nmである。これは現在問題になっている 388nmに非常に近い。

2. 分子径

　先行研究で使用したモレキュラーシーブ 13Xは 1nmの微細孔を持つ。物理吸着では吸着

剤の微細孔よりも吸着質の分子径の方が小さく、更に微細孔と分子径が同じであるほど強い

吸着力を示す。オルトニトロアニリンの分子径は約 0.65nmであり、モレキュラーシーブに

より効率良く除去出来たと考えられる。

3. 液体に対する親和性

　純水を用いた液液抽出は液体シンチレータ中に含まれる親水性を持つ不純物を取り除くこ

とができる。先行研究では液液抽出による純化では吸光ピークを作る不純物を取り除くこと

ができなかった。この結果は、オルトニトロアニリンが水にほとんど不溶で有機物に可溶と

いう物性と一致している。

4. 官能基の極性

　モレキュラーシーブの表面は極性を持つため、極性分子をを分離・吸着することができる。
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オルトニトロアニリンは極性分子であるニトロ基-NO2を持つため、モレキュラーシーブに

よって除去できたと考えられる。

5. 常温での物質状態

　液体シンチレータに窒素置換を行うと、窒素の分圧上昇により揮発性の物質を追い出すこ

とができる。先行研究では窒素置換で除去出来なかったことから、常温で安定な固体だと推

測できる。オルトニトロアニリンはこの物性と一致している。

6. 沸点

　先行研究では真空蒸留による除去を試みたが、完全には除去することが出来なかった。

これはオルトニトロアニリンの減圧下での蒸気圧が 104.6◦C(0.1kPa)、135.7◦C(0.7kPa)、

150.4◦C(1.3kPa)であり、LABの沸点が～140◦C(0.3kPa)と非常に近いこと原因だと考え

られる。

　先行研究では上記の理由により、388nm付近に吸光ピークを持つ不純物がオルトニトロアニリ

ンだと推定した。
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第5章 活性炭を用いた新液体シンチレータ溶媒の

吸着純化

第 5章では活性炭を用いた LAB中に含まれる不純物の吸着純化について述べる。§5.1では静置
法での純化について、§5.2ではカラム法での純化について、§5.3ではKamLAND検出器で使用す

る為のカラム形状の見積もりについて述べる。

5.1 静置法による吸着純化

• 吸着純化

　吸着とは固-気相、固-液相など様々な組合せの系における界面現象であり、吸着する物質を吸着

剤、吸着される物質を吸着質という。吸着はファンデルワールス力 (Van der Waals)などによる

物理吸着と共有結合などの化学的相互作用による化学吸着に分けられる。物理吸着は非選択的に

物質を吸着するが、吸着速度が速く、真空引きなどで容易に吸着質を脱着できる。一方、化学吸

着は選択的に物質を吸着するが、吸着速度が遅く、加熱で脱着可能な吸着剤もあるが脱着不可の

場合もある。本研究では、活性炭を用いて物理吸着にて不純物の純化を試みた。

5.1.1 最適な活性炭の選定と純化パラメータの最適化

• 活性炭

　活性炭は木材、ヤシ殻炭、石炭などの炭素物質を原料とし、薬品やガスと一緒に高温で反応さ

せることで生成される。この過程を賦活と呼び、炭素内部に網目状の微細孔が作られることで吸

着能力が飛躍的に向上する。薬品賦活では木材 (おが屑、木材チップ等)と塩化亜鉛やリン酸など

が用いられ、ガス賦活に比べて比較的大きな細孔が作られる。ガス賦活では炭化した原料 (ヤシ殻

や石炭等)と水蒸気や二酸化炭素が用いられ、活性炭製造の主流を占めている。活性炭にはその用

途に応じて粉末状、粒状、破砕状など様々な形状が存在し、本研究では表 (5.1)に示す７種類の活

性炭を用いて不純物の吸着を行った。

　まずは静置法による純化にて 7種類の吸着能力を評価し、最適な形状の活性炭を選定した。以

下に静置純化の方法を示す。

1. LAB:100ml(86g)に活性炭:8.6gを混ぜる。

2. 12時間毎に撹拌しながら、72時間純化する。

3. ADVANTEC社製の濾紙 5種 C(保留粒子径 1µm)を用いて LABと活性炭を分離する。
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図 5.1: 7種類の活性炭

　静置純化させた LABの 9cm透過率を測定することで各活性炭の吸着能力を比較した。図 (5.2)

に 9cm透過率測定の結果を示す。

[1]拡大前 [2]拡大後

図 5.2: ７種類の活性炭を用いて静置純化をした LABの 9cm透過率

　測定の結果、粉末状の活性炭では吸光ピークが確認できなくなる程に不純物を除去すること

が出来た。これは破砕状と粒状に比べて、LABと接触する表面積が非常に大きいことだと考えら

れる。特に、ヤシ殻を原料とする粉末状の活性炭が最も効果的であると分かり、以降本論文では

この活性炭を用いて研究を行った。

• 吸着時間の最適化

　物理吸着は化学吸着に比べると吸着速度は非常に速いが、純化時間が短いと不純物を十分に吸

着できない可能性がある。そこで、活性炭が LAB中の不純物を吸着するのに最適な純化時間を検

証した。本実験では 150mlの LABに 12.9gの活性炭を混ぜ、6時間から 168時間 (7日間)まで純

化時間を変化させて静置純化を行った。その後、9cm透過率測定と発光量測定を用いて各溶媒を

評価した。図 (5.3)に 9cm透過率測定の結果を示す。また、図 (5.4)に波長 348,368,388nmにおけ

る 9cm透過率と純化時間の関係を示す。赤点は波長 388nm,緑点は 368nm,青点は 348nmを、各

色の網掛けは最も透過率が高かった点での誤差範囲を表している。
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図 5.3: 純化時間を変化させて処理した LABの
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図 5.4: 純化時間を変化させて処理したLABの波
長 348,368,388nmにおける 9cm透過率

図 (5.4)において、24∼72時間の透過率は誤差の範囲内ではあるが 12時間吸着が最も透過率が

高い。6時間吸着の透過率が低いのは、純化時間が短った為に対象とする不純物を吸着し切れな

かったと考えられる。また、純化時間が 72時間を超えると徐々に透過率が低下することが分かっ

た。図 (5.3)で比較すると全波長的に低下していることから、活性炭を生成する際に使用した薬品

が LAB中に溶解している可能性が考えられる。
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図 5.5: 純化時間と発光量の関係

　　図 (5.5)に発光量測定の結果を示す。時間経過と共に発光量が増加し、48時間で最大の発光

量となるが 72時間以降は急激に発光量が低下する結果となった。短時間領域で時間と共に発光量

が増加する原因は、348nm、368nm、388nmに吸光波長を持つ不純物が優先的に吸着され、透過

率測定では確認できない 265nm∼320nmに吸光波長を持つ不純物を短時間では吸着できなかった

と考えられる。265nm∼320nmに吸光波長を持つ不純物が残存している場合、LABから放出され

る 1次シンチレーション光がPPOではなく不純物に吸収されてしまい、発光効率が低下する可能

性が考えられる (図 5.6)。
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図 5.6: 265nm∼320nmに吸光波長を持つ不純物が存在する場合の発光効率低下のイメージ図

　 72時間以降での発光量低下は、透過率の低下タイミングと一致していることから活性炭由来

の不純物が影響している可能が考えられる。

　最終的にはKamLAND検出器における集光量を比較することで最適な純化時間を決定した。表

(5.1)は 9cm透過率測定の結果と発光量測定の結果から換算したKamLAND検出器における相対

集光量を表している。

液体シンチレータ 透過率改善 発光量改善 相対集光量

KamLAND-LS 1 1 1

LAB ( 6hours ) 0.94 ±0.31 1.055 ±0.024 0.99 ±0.33

LAB ( 12hours ) 1.18 ±0.38 1.072 ±0.025 1.27 ±0.41

LAB ( 24hours ) 1.06 ±0.35 1.089 ±0.025 1.15 ±0.38

LAB ( 48hours ) 1.15 ±0.37 1.103 ±0.025 1.27 ±0.41

LAB ( 72hours ) 1.08 ±0.35 1.066 ±0.025 1.15 ±0.38

LAB ( 96hours ) 0.79 ±0.26 1.082 ±0.025 0.86 ±0.28

LAB ( 120hours ) 0.74 ±0.24 1.065 ±0.024 0.79 ±0.26

LAB ( 144hours ) 0.66 ±0.22 1.052 ±0.024 0.69 ±0.23

LAB ( 168hours ) 0.64 ±0.21 1.068 ±0.025 0.68 ±0.23

表 5.1: 純化時間を変化させた LAB-LSの相対集光量

純化時間が異なる液体シンチレータの相対集光量をそれぞれ比較すると、12時間と 48時間が特

に有力だと分かる。12時間純化は透過率の改善が大きく影響しており、48時間は発光量の改善が

大きく影響している。しかし、透過率による改善は 9cm透過率を 6.5m透過率に換算した際に生

じる誤差により、比較する際に多少の差異が多大な差異となってしまう。そこで本研究では、透

過率改善よりも発光量改善が大きく影響している 48時間を最適な純化時間として選定した。

• 吸着剤量の最適化

　一般的に物質が固体へ吸着される量は吸着等温線で表すことができ、現在では図 (5.7)のように
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6種類に分類することができる。活性炭のような微細孔を持ち、外部表面積が内部表面積よりも極

カスタム検索

～

≒

Ⅰ Ⅱ Ⅳ

図 5.7: 吸着等温線の型 [39]

端に小さい物質ではモデル Iのような吸着等温線が得られる。低圧部での急激な吸着は微細孔へ

の吸着が起こり、その後は外部表面で吸着される。モデル Iを表す式をラングミュアの吸着等温式

と呼び、

W =
KWsC

1 +KC
(5.1)

である。ここで吸着量をW,飽和吸着量をWs,濃度をC,吸着平衡定数をKとした。希薄溶液では

C∼0として

W = KWsC ≡ KcC (5.2)

となり、この式をヘンリーの吸着等温式、Kcをヘンリー定数と呼ぶ。ここで、吸着剤量をM,液

体シンチレータの体積をV,除去率を α,純化前の不純物濃度をC0とおくと,吸着量Wと濃度Cは

W =
V C0α

M
　,　 C = (1− α)C0 (5.3)

で表されるので、式 (5.2)は

α = 1− 1

1 +Kc
M
V

(5.4)

で表せる。更に、除去率Rは 9cm透過率 T9cmを用いて

R = 1−
100− Tpurification
100− Tbefore

(5.5)

で表せる。つまり、純化前後の透過率を測定して除去率を算出することで必要な吸着剤量 M
V を見

積もることができる。

　最適化した 48時間純化という条件のもと、LAB中の不純物を効果的に除去する為に必要な活

性炭量の最適化を試みた。100mlの LAB(86g)に対して、活性炭の量を 1/5(17.2g)、1/10(8.6g)、

1/20(4.3g)、1/50(1.72g)、1/100(0.86g)と変化させ、その除去率を 9cm透過率測定の結果を用い
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て計算した。図 (5.8)に測定で得られた 9cm透過率 (388nm)を用いて計算した除去率と吸着剤量

の関係を示す。　赤色点線は活性炭での純化で得られた除去率をフィッティングしたものを、青
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図 5.8: 388nmに吸光波長を持つ不純物の除去率と吸着剤量の関係

色点線はモレキュラーシーブでの純化で得られた除去率をフィッティングしたものを表している。

フィッティング関数には式 (5.4)より、R = a
(
1− 1

1+bM/V

)
(a:飽和除去率)を採用した。実験で得

られた飽和除去率 aとフィッティングで得られた bを用いて除去率R < 0.972(波長 388nmで透過

率 99%以上)の条件で必要な吸着剤量を算出すると、

モレキュラーシーブでは a = 0.9857 , b = 0.0756± 0.007を用いて

0.972 > R = a
(
1− 1

1 + bM/V

)
Mms ≃ 94.6 [g/100ml] (5.6)

活性炭では a = 0.9811, b = 8.48± 0.18を用いて

0.029 > R = a
(
1− 1

1 + bM/V

)
Mac ≃ 12.4 [g/100ml] (5.7)

と見積もられた。100mlの LABを純化するのにモレキュラーシーブでは 94.6gが必要であるのに

対して、活性炭では 12.4gと約 1/8に抑えられることが分かった。活性炭とモレキュラーシーブで

は 100g当たりの価格は同等程度なので、必要なコストに関しても約 1/8に抑えられる。また、見

積もった吸着剤量を使用して純化した後に得られる LABの収液率を表 (5.2)に示す。

液体シンチレータ 必要な吸着剤量 純化後の収液率

モレキュラーシーブ 94.6 [g/100ml] 50%

活性炭 12.4[g/100ml] 85%

表 5.2: 各吸着剤を用いた純化で得られる収液率
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収液率に関しても活性炭の方がモレキュラーシーブの約 1.7倍優れることが分かった。これは

モレキュラーシーブが LABを大量に吸収してしまうためである。各吸着剤を用いて静置純化を

2回行う場合、100mlの純化済 LABを得るために必要な吸着剤量と LABの量は、モレキュラー

シーブでは吸着剤 : 140g , LAB : 400ml、活性炭では吸着剤 :22.9g , LAB : 140mlと見積もれ

る。活性炭を用いて純化すると吸着剤で約 1/6倍、事前に必要な LABで約 1/3倍コストを抑える

ことが可能である。KamLAND検出器は 1,000tonもの純化済液体シンンチレータが必要となる

ので、活性炭でのコスト低減はKamLAND2-Zen実験の実現に対して非常に魅力的である。しか

し、コスト面の改善だけでなく、集光量も KamLAND-LSに対して 1.4倍程度の改善が必要であ

る。そこで、§5.1.2では最適化したパラメータで純化した LAB-LSの集光量をモレキュラーシー

ブやKamLAND-LSと比較することで評価した。

5.1.2 最適化したパラメータでの静置純化

　 §5.1.1で最適化した活性炭の吸着パラメータで 2回静置純化を行い、モレキュラーシーブを

用いて純化した LABやKamLAND-LSと比較した。各液体シンチレータ溶媒の 9cm透過率測定

の結果を図 (5.9)に示す。赤線はモレキュラーシーブで純化した LABを、青線は活性炭で純化し

た LABを、黒線はKamLAND-KS溶媒であり、点線は 1回静置純化をした LAB、実線は 2回静

置純化をした LABを表している。また、各液体シンチレータの波長 400nm,388nmでの 9cm透過

率を表 (5.3)に示す。

図 5.9: 各液体シンチレータ溶媒の 9cm透過率

液体シンチレータ 9cm透過率 [%]

波長 400nm 波長 388nm

LAB-LS(MS×2回) 99.6 ± 0.3 99.5 ± 0.3

LAB-LS(AC×1回) 98.9 ± 0.3 98.6 ± 0.3

LAB-LS(AC×2回) 99.2 ± 0.3 99.1 ± 0.3

KamLAND-LS 99.2 ± 0.3 99.0 ± 0.3

表 5.3: 各液体シンチレータの波長 400nm,388nmでの 9cm透過率
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　活性炭による 1回純化と 2回純化の透過率を比較すると 2回純化の方が高いことから、1回目

の純化では不純物を全て除去出来ていないと考えられる。先行研究で高い透過率が得られたモレ

キュラーシーブでの 2回純化に対しては僅かに劣る結果となったが、KamLAND-LSに対しては

波長 330nm∼400nmと広い波長領域で優れており、透過率に関しては活性炭での純化が効果的で

あると分かった。

　次に、最適パラメータで 2回純化した LAB-LSの発光量を測定し、各液体シンチレータ溶媒と

比較した。発光量測定の結果を表 (5.4)に示す。

液体シンチレータ ADC-channel 相対発光量

KamLAND-LS 133.8 ± 2.2 1

LAB-LS(MS×2回) 148.0 ± 2.4 1.106 ± 0.026

LAB-LS(AC×1回) 146.4 ± 2.3 1.094 ± 0.025

LAB-LS(AC×2回) 145.1 ± 2.3 1.085 ± 0.025

LAB-LS(未純化) 140.5 ± 2.2 1.050 ± 0.024

表 5.4: 各液体シンチレータ溶媒のADC Channel値と相対集光量

測定の結果、活性炭による 1回純化よりも 2回純化の方が発光量は低下しており、上述の活性炭

由来の成分が影響している可能性が考えられる。モレキュラーシーブを用いた純化液よりも劣る

結果となったが、KamLAND-LSよりも 8.5%程度優れる結果が得られた。純化前後で発光量が改

善しているのは、PPOの発光 (発光波長の中央値 370nm)が不純物によって吸光される色クエン

チングを低減できたと考えられる。9cm透過率測定と発光量測定の結果、活性炭はモレキュラー

シーブの代わりの吸着剤になり得ることが分かった。以下、特に記載がない限りはモレキュラー

シーブで 2回純化した LABを LAB(MS)、活性炭で 2回純化した LABを LAB(AC-Batch)とす

る。

　 9cm透過率の結果では相対集光量を精度良く評価することができないので、パイプとコーナー

キューブを用いて減衰長の測定を行った。図 (5.10)に各液体シンチレータ溶媒の減衰長測定の結

果を示す。赤色は LAB(MS)、緑色は LAB(AC-Batch)、青色はKamLAND-LSを表している。
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図 5.10: 各液体シンチレータ溶媒の減衰長
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　波長 400nmで各液体シンチレータ溶媒の減衰長を比較すると、LAB(MS)は 13.0±0.8[m]、

LAB(AC-Batch) は 12.1±0.8[m]、KamLAND-LS は 11.9±0.8[m] となった。先行研究では波長

400nm におけるモレキュラシーブでの純化 LAB の減衰長は 10.4±0.4[m] と 2.6m 程度短いが、

KamLAND-LSとの差は 1.1m程度と本研究の結果と一致している [29]。また、380nm以下の低

波長領域では 9cm透過率の結果と矛盾しておらず、測定結果は妥当だと考えられる。減衰長測定

の結果から式 (4.10),(4.11)を用いて算出した 6.5m透過率の結果を図 (5.11)に示す。
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図 5.11: 減衰長測定の結果から算出した各液体シンチレータ溶媒の 6.5m透過率

　図 (5.11)で求めた 6.5m透過率と式 (4.14)を用いて算出したKamLAND検出器における透過率

による相対集光量を図 (5.12)に示す。各液体シンチレータの集光量を比較すると、波長∼380nmで

の 6.5m透過率の差が相対集光量に顕著に表れており、LAB(MS)、LAB(AC-Batch)、KamLAND-

LSの順に大きなスペクトルが得られた。このスペクトルの積分値が透過率による相対集光量とな

る。表 (5.5)に各液体シンチレータ溶媒の透過率による相対集光量、相対発光量、最終的な相対集

光量を示す。
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図 5.12: 各液体シンチレータ溶媒の透過率による集光量

　先行研究では LAB(MS)の透過率、発光量、最終的な相対集光量は 1.38±0.07、1.102±0.013、
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1.52±0.07であり、本研究の測定結果と一致している [29]。LAB(AC-Batch)の最終的な相対集光

量は 1.38±0.08とKamLAND2-Zenの目標値 1.4倍に非常に近い結果を得られた。　

液体シンチレータ 透過率改善 発光量改善 相対集光量

KamLAND-LS 1 1 1

LAB-LS(MS×2回) 1.40 ± 0.07 1.106 ± 0.026 1.55 ± 0.09

LAB-LS(AC×2回) 1.27 ± 0.07 1.085 ± 0.025 1.38 ± 0.08

表 5.5: 各液体シンチレータ溶媒の相対集光量

　集光量では LAB(MS)に及ばないものの、コスト面では LAB(MS)の約 1/6倍に、集光量で

はKamLAND-LSの約 1.38倍に改善される。しかし、静置純化法で 1,000tonもの純化 LABを得

ることは時間、労力を考慮すると非現実的である。そこで §1.2では静置純化法よりも効率的に純
化することができるカラム法での LAB純化を試した。

5.2 カラム法による吸着純化

　 §5.1では粉末状の活性炭が吸着剤の有力候補であったモレキュラーシーブの代わりに十分な
り得ることを述べた。本節では、1,000tonスケールの液量を効率的に純化する方法であるカラム

法での吸着純化について述べる。

5.2.1 純化パラメータの最適化

• カラム法

　 §5.1で行った静置法は吸着剤の選定などのスクリーニングに適しているが、大量の液を処理す
るのには必要以上に吸着剤量や吸着時間が掛かるため適していない。工業分野では一般的に、静

置法に比べて純化に要する時間や吸着剤量を抑えることができるカラム法を用いて大量の液を処

理している。カラム法とは吸着剤を充填したカラムに液を連続的に流す方法であり、活性炭を使

用した吸着装置には固定層、移動層式、多段流動層式などがある。固定層式は最も多く使用され

ており、カラム内に充填してある活性炭が吸着飽和に達すると、カラム内の活性炭を全て新炭ま

たは再生炭に取り替える方法である。吸着層高が低いときは活性炭の利用効率が低下する為、活

性炭層を長くする必要がある。移動層式は、カラム塔の上部から新炭を間欠に投入し、下部から

劣化炭を引き抜く方法である。多段流動層は、カラム塔内が多孔板などで仕切られており、上部

から投入された活性炭は各仕切板を通して徐々にカラム塔を落下することで劣化炭と新炭を交換

する方法である。新炭の供給と劣化炭の排出を連続的に行うので、活性炭の利用効率は高い。本

研究では、装置構造が比較的簡単な固定層式カラム法を用いて純化を行った。

• 固定層式 純化装置
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図 5.13: 固定層式 純化装置の模式図

　本実験で使用したカラム法による純化装置を図 (5.13)に示す。送液ポンプ (株式会社 タクミ

ナ社,最大吐出圧力:2.0[MPa])を用いて活性炭が充填されているカラム (長さ:10cm,内径:1.0cmϕ)

に液を送り、圧力を掛けながら活性炭での処理を行った。粒子保留系 1µmのステンレス製フィル

ターをカラム上部に 1つ、カラム下部に 3つ設置することで、高圧時に活性炭がフィルターを通

り抜けて液に混入することを防いだ。

• 吸着飽和に達する液量

　静置法で最適な吸着剤量を 12.4[g/100ml]と見積もったのと同様に、カラム法でも吸着剤量を最

適化する必要がある。固定層式では一般的に、吸着層高が低い場合には活性炭の利用効率が低下

するため、本実験では吸着剤量はカラム 10cm分の 3.25gで固定し、活性炭 3.25gで純化できる液

量を見積もった。流量 2.0[ml/min]で液をカラム内に送り込み、活性炭層とフィルターを通過した

液を 50mlの間隔で連続的に 800mlまで採取した。採取した LABの 9cm透過率と純化処理量の関

係を図 (5.14)に示す。赤点は波長 388nm,緑点は 368nm,青点は 348nmを表している。
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図 5.14: 50ml間隔で採取した LABの 9cm透過率と純化処理量

　波長 368nm,388nmの 9cm透過率は緩やかに低下しているが、波長 348nmでは 100ml∼250ml

の間に急激な低下が確認でき、この間に吸着飽和が生じていると考えられる。活性炭のような物
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理吸着では飽和状態は吸着が停止するのではなく、吸着質が吸着剤から離れる脱着と不純物の吸

着を繰り返す平衡状態である。その為、波長 368nm,388nmで急激な透過率の低下が見られない

のは、不純物 348nmが脱着されて不純物 368mm,388nmが吸着されたと考えられる。実際に、純化前

LABの波長 348nmでの 9cm透過率は 68.3±0.3[%]であるのに対し、200ml∼350mlの 9cm透過

率はこれを下回る数値となっており、不純物 348nmが脱着されていると説明できる。また、不純物

348nmよりも不純物 368,388nm の方が活性炭の細孔サイズに近く、優先的に吸着されると推測でき

る。100ml前後で吸着平衡状態が生じていると考えられるので、カラム 10cm分の 3.25gで 50ml

の LABを純化処理する事が可能だとし、これ以降はこの操作で純化液を採取した。

• 流量の最適化

　次に、静置法での吸着時間に対応する処理流速の最適化を行った。流速が遅ければ高い透過率

と発光量が期待できるが純化処理には時間が掛かる為、大きい流速かつ透過率と発光量が高くな

ることが望ましい。カラム 10cm分の活性炭 3.25gで 50ml採取という条件のもと、処理流速を

0.13∼6.4[cm/min](流量 0.1∼5.0[ml/min]に相当)で変化させて純化し、9cm透過率測定と発光量

測定を用いて各純化液を評価した。図 (5.15)に流速を変化させて処理した LABの 9cm透過率測

定の結果を示す。赤点は波長 388nm,緑点は 368nm,青点は 348nmを表している。また、実際に

1,000tonを純化するオペレーションを考慮すると、流量 1.0[m3/h]以上の処理速度が必要となる。

更に、使用するカラムは直径 1.0[m]以下のものが一般的に使用されており、この 2つの条件で算

出した流速の範囲を示したのが灰色の網掛けとなっている。
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図 5.15: 処理流速を変化させた LABの 9cm透過率

　測定の結果、波長 348,368,388nmにおける透過率は 3つとも緩やかな低下が見られた。特に

波長 348nmは波長 368,388nmよりも低下割合が大きく、上述の不純物 368,388nmが優先的に吸着

されていると考えられる。関心波長である 368,388nmでは透過率の大幅な低下が見られなかった

為、流速への制限は発光量測定の結果で与えることにした。

　次に、純化流速を変化させて処理した LABの発光量測定結果を図 (5.16)に示す。赤色の網掛け

は最も発光量が高かった点での誤差範囲を表している。
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図 5.16: 処理流速を変化させた LABの発光量

　測定の結果、処理流速を大きくするにつれて発光量が徐々に低下する結果が得られた。これ

は §5.1で純化時間を変化させた LABの発光量測定において短時間純化では発光量が低下する結

果と一致しており、発光量に影響を与える不純物 265∼320nmを吸着するにはある程度の時間が必要

だと推測できる。流量とカラム直径から算出された範囲の中でも、大きな流速かつ高い発光量に

なる流速は 3.8[cm/min]であり、これを最適な処理流速として選定した。流速 3.8[cm/min]で純

化処理した LABの発光量は 142.8±2.2であり、KamLAND-LSに対して 1.068±0.035倍に向上し

ている。

5.2.2 最適化したパラメータでのカラム法による純化

　 §5.2.1で最適化した流速 3.8[cm/min]、活性炭 3.25gでの処理液量 50mlで純化した液を §5.1
で評価した液体シンチレータ溶媒と比較した。以下、特に記載が無い限りは最適化したパラメー

タによるカラム法で純化した LABを LAB(AC-Column)とする。図 (5.17)に各液体シンチレータ

溶媒の 9cm透過率の結果を示す。赤線は LAB(MS)、緑線は LAB(AC-Batch)、青線は LAB(AC-

Column)、黒線はKamLAND-LSを表している。また、各液体シンチレータ溶媒の波長 400,388nm

における 9cm透過率を表 (5.6)に示す。

図 5.17: 各液体シンチレータ溶媒の 9cm透過率の比較
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液体シンチレータ 9cm透過率 [%]

波長 400nm 波長 388nm

LAB-LS(MS) 99.6 ± 0.3 99.5 ± 0.3

LAB-LS(AC-Batch) 99.2 ± 0.3 99.1 ± 0.3

LAB-LS(AC-Column) 99.4 ± 0.3 99.2 ± 0.3

KamLAND-LS 99.2 ± 0.3 99.0 ± 0.3

表 5.6: 各液体シンチレータ溶媒の波長 400,388nmにおける 9cm透過率

　 LAB(AC-Batch)と比較すると波長 388nm,400mともに透過率は高く、静置純化よりも純化

時間が短いカラム法でも十分に不純物を除去できることが確認できる。しかし、波長 350nm以下

では LAB(AC-Batch)の方が透過率は高く、純化時間による影響が出ていると考えられる。

　次に、LAB(AC-Column)の発光量を測定し、各液体シンチレータ溶媒と比較した。発光量測定

の結果を表 (5.7)に示す。

液体シンチレータ ADC-channel 相対発光量

KamLAND-LS 133.8 ± 2.2 1

LAB-LS(MS) 148.0 ± 2.4 1.106 ± 0.026

LAB-LS(AC-Batch) 145.1 ± 2.3 1.085 ± 0.025

LAB-LS(AC-Column) 142.8 ± 2.3 1.068 ± 0.025

表 5.7: 各液体シンチレータ溶媒のADC Channel値と相対発光量

LAB(AC-Batch)と比較すると 1.7%程度低下しており、カラム法の純化時間による影響が発

光量にも表れている。また、活性炭では静置法,カラム法ともにモレキュラーシーブで純化した

LAB(MS)に劣っていることから、クエンチングの原因となる不純物を活性炭では除去できない可

能性も考えられる。KamLAND-LSと比較すると 6.8%程度向上しており、活性炭を用いたカラム

法での純化が効果的だと分かった。

　 9cm透過率の結果では相対集光量を精度良く評価することができないので、パイプとコーナー

キューブを用いて減衰長の測定を行った。図 (5.18)に各液体シンチレータ溶媒の減衰長測定の結果を

示す。赤色はLAB(MS)、緑色はLAB(AC-Batch)、橙色はLAB(AC-Column)、青色はKamLAND-

LSを表している。
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図 5.18: 各液体シンチレータ溶媒の減衰長
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　波長400nmにおけるLAB(AC-Batch)の減衰長を比較すると、LAB(AC-Batch)は12.1±0.8[m]、

LAB(AC-Column)は 12.6±0.8[m]となり、9cm透過率において LAB(AC-Column)が優れている

ことと一致している。また波長 350nm以下で LAB(AC-Batch)が上回り、これも 9cm透過率の

結果と一致しているため、本測定の結果は妥当であると考えられる。減衰長測定の結果から式

(4.10),(4.11)を用いて算出した 6.5m透過率の結果を図 (5.19)に示す。
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図 5.19: 減衰長測定の結果から算出した各液体シンチレータ溶媒の 6.5m透過率

　求めた 6.5m透過率 (図 (5.19))と式 (4.14)を用いて算出したKamLAND検出器における透過

率による相対集光量を図 (5.20)に示す。LAB(AC-Batch)と比較すると、波長 355∼400nmでは僅

かに上回っているが、波長 330∼355nmでは僅かに下回る結果となった。このスペクトルの積分

値が透過率による相対集光量となり、表 (5.8)に各液体シンチレータ溶媒の透過率による相対集光

量、相対発光量、最終的な相対集光量を示す。
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図 5.20: 各液体シンチレータ溶媒の透過率による集光量

　 LAB(AC-Column)の透過率による相対集光量は 1.26±0.07で LAB(AC-Batch)と同等程度

だが、最終的な相対集光量では 3%程度劣る結果となった。これは純化時間の短いカラム法では発

光量が改善されなかったことが大きな要因であるが、モレキュラーシーブと活性炭を組み合わせ



第 5章 活性炭を用いた新液体シンチレータ溶媒の吸着純化 62

て純化することでこの問題を解決できる可能性がある。

液体シンチレータ 透過率改善 発光量改善 相対集光量

KamLAND-LS 1 1 1

LAB-LS(MS) 1.40 ± 0.07 1.106 ± 0.026 1.55 ± 0.09

LAB-LS(AC-Batch) 1.27 ± 0.07 1.085 ± 0.025 1.38 ± 0.08

LAB-LS(AC-Column) 1.26 ± 0.07 1.068 ± 0.025 1.35 ± 0.08

表 5.8: 各液体シンチレータ溶媒の相対集光量

　活性炭を用いたカラム法では KamLAN2-Zen実験の目標値 1.4倍には及ばなかったものの、

モレキュラーシーブや活性炭を用いた静置法よりもコスト面で大きく改善することができた。表

(5.9)に LAB(MS),LAB(AC-Batch),LAB(AC-Column)の集光量と純化済 LAB 100mlに要する吸

着剤量,LAB液量、純化済 LAB 1,000tonに要する価格を示す。ただし、純化済 LAB 1,000tonに

要する価格は LAB(MS)を 1とした相対値である。収液率Yは、静置法では純化前の液量 L純化前

と純化後に採取できた液量 L純化後を用いて

Y =
L純化後
L純化前

× 100　 [%] (5.8)

で計算している。また、カラム法では純化前の活性炭重量M純化前,純化後の活性炭重量M純化後,LAB

の密度 0.86[g/cm3]を用いて

Y =
M純化前 −M純化前

0.86
× 1

50
× 100　 [%] (5.9)

で計算している。ここでは純化した液量 50ml当たりに活性炭が吸収した液量を計算しており、カ

ラム法で生じる廃液は含めていない。

液体シンチレータ 相対集光量 収液率 吸着剤量 LAB量 価格

LAB(MS) 1.55 ± 0.09 50% 142g 400ml 1

LAB(AC-Batch) 1.38 ± 0.08 85% 22.9g 140ml 0.17

LAB(AC-Column) 1.35 ± 0.08 92% 6.5g 116ml 0.06

表 5.9: 各液体シンチレータ溶媒の収液率,吸着剤量,LAB量,価格

　モレキュラーシーブを用いた静置法と比較すると、活性炭を用いたカラム法により純化済LAB

100mlに要する吸着剤量は 6.5g,LAB液量は 116mlまで低減することができた。吸着剤量と LAB

液量の改善を考慮して純化済 LAB 1,000tonに要する価格を見積もると、LAB(MS)の 0.06倍程

度まで抑えることができる。モレキュラーシーブでは大量の LABを純化することが不可能であっ

たが、活性炭を用いたカラム法で LABを純化することにより KamLAND2-Zen実験の実現がよ

り現実的になり、本研究の目的を達成できたと考えられる。
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5.3 今後の展望

　活性炭を用いたカラム法によって純化コストを 0.06倍まで低減することができた結果、モレ

キュラーシーブ純化では不可能であった KamLAND2-Zen実験の実現も可能となった。しかし、

1,000tonを実際に純化するオペレーションは企業に委託する予定であることから純化コストは高

まると予想できる。そこで、本小節では今後の更なるコスト低減について述べる。本研究ではカ

ラム 10cm分の活性炭 3.25gで 50mlの液量を純化可能だと最適化したが、この条件ではまだ吸着

能力の残っている活性炭も使用せずに廃棄している可能性がある。$5.2ではカラムを交換せずに

800[ml]まで純化を行ったが、本小節では 6,100[ml]まで 500[ml]間隔で 50mlずつ採取し、活性炭

の不純物吸着量を算出した。その後、純化した LABの 9cm透過率T9cmを測定し、式 (5.10)を用

いて除去率Rに変換した。

R = 1−
100− T9cm,After[%]

100− T9cm,Before[%]
(5.10)

　図 (5.21)は式 (5.10)を用いて算出した除去率と処理液量の関係であり、赤色は波長 388nm,緑

色は 368nm,青色は 348nmを表している。また、各色の点線は関数R = ax+ bでフィッティング

したものである。
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図 5.21: 除去率と処理液量の関係

　フィッティングにより、各波長のパラメータ a,bは以下のように求められた。

波長 388nm : a = (−1.65± 0.01)× 10−4, b = 1.006± 0.004

波長 368nm : a = (−1.64± 0.01)× 10−4, b = 0.988± 0.004

波長 348nm : a = (−1.36± 0.01)× 10−4, b = 0.789± 0.003 (5.11)

　吸着剤量をM,液体シンチレータの体積を V,除去率を α,純化前の不純物濃度を C0とおくと、

活性炭が吸着した不純物量Wは

W =
V C0

M
α (5.12)

と表され、M,V,C0は一定であるので吸着量Wは除去率 αに依存する。そこで、フィッティング

で得られた除去率の関数を処理液量に関して積分することで積算吸着量を算出した。図 (5.22)は



第 5章 活性炭を用いた新液体シンチレータ溶媒の吸着純化 64

積算吸着量と処理液量の関係であり、赤色は波長 388nm,緑色は 368nm,青色は 348nm,橙色は 3

波長 totalの積算吸着量を表している。
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図 5.22: 積算吸着量と処理液量の関係

　 6,100[ml]で吸着飽和が起きたとするとその最大吸着量は 8715であるのに対し、本研究で最

適化した 50[ml]では 166であった。これは最大吸着量の 1.9%程度であり、活性炭を十分に使用

できていないことが分かる。通常、活性炭を充填したカラムに液を流し込むと入り口側から吸着

が進み、ある時点では図 (5.23)のように吸着飽和層,吸着層,未吸着層に分けられる。吸着層,未吸

着層は吸着能力が残っているにも関わらず、本研究では透過率の低下により全体の 1.9%程度の活

性炭しか使用できなかったと考えられる。

　：吸着飽和層 , 　：吸着層 , 　：未吸着層

未純化液 純化液
活性炭充填カラム

図 5.23: カラム内での吸着進行のイメージ

　高透過率という条件の下、単一のカラムでは充填された活性炭の全てを吸着飽和まで使用す

るのは難しいが、図 (5.24)のように複数のカラムを直列に繋げることで可能となる。

　：吸着飽和層 , 　：吸着層 , 　：未吸着層

未純化液 純化液
活性炭充填カラム

図 5.24: 複数カラムでの吸着進行のイメージ



第 5章 活性炭を用いた新液体シンチレータ溶媒の吸着純化 65

　本研究では全体の 1.9%程度しか活性炭を使用できていなかったことから、複数カラムにより

活性炭全てを吸着飽和まで使用できれば、更に活性炭のコストが最大で 1/50倍まで低減できる。

実際に、工場での水処理など大型な純化装置ではメリーゴーランド方式と呼ばれる純化方法が採

用されている。メリーゴーランド方式では複数のカラム塔を直列に使用することで吸着剤の使用

効率を高めるだけでなく、予備塔を設けることで吸着飽和に達した吸着剤の交換時間を抑えるこ

とができる。図 (5.25),(5.26)にメリーゴーランド方式の概略を示す。

A B C

�1� �2� ��

A B C

�1� �2���

A B C

�1��2� ��

図 5.25: メリーゴーランド方式のカラム交換サイクルメリーゴーランド方式
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図 5.26: メリーゴーランド方式の純化装置
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　例えば、図 (5.26)のように配管を組み、第 1塔をA,第 2塔を B,予備塔をCとなるようにバ

ルブを調節して純化を行ったとする。ある時点でA塔が吸着飽和に達したとすると、バルブを調

節するだけで第 1塔をB,第 2塔をCと切り替えることができる。1つのカラム塔だけでは活性炭

の使用効率が低下するだけでなく、廃炭交換の際にオペレーション停止時間が長くなってしまう。

一方、メリーゴーランド方式では第 1塔目の活性炭を吸着飽和まで使用出来るだけでなく、予備塔

を設けたことで短いオペレーション停止時間で廃炭交換が行える。図 (5.26)のようなメリーゴー

ランド方式を採用して活性炭使用効率を高めることで、更に 1/50倍のコスト改善が期待できる。

しかし、実際にどの程度までコスト改善が見込めるかはカラム形状,カラム塔数,処理液量などを

最適化する必要がある。その為、今後は実験室サイズでメリーゴーランド方式の純化装置を開発

し、純化パラメータの最適化を行うことが検討されている。

　本研究では活性炭使用条件を最適化したことにより、集光量,コスト共に本研究の目標を達成

し、モレキュラーシーブ純化では不可能であったKamLAND2-Zen実験の実現が可能となった。し

かし、純化コストの面では更なる低減が望ましく、活性炭とメリーゴーランド方式を組み合わせ

ることでKamLAND2-Zen実験がより現実的になると期待できる。
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第6章 結論と課題

6.1 活性炭を用いた吸着純化

　本研究では活性炭を用いた静置法とカラム法で LABの純化を行い、吸光の原因となる不純物

を除去することができた。表 (6.1)に本章で述べた各液体シンチレータ溶媒の減衰長 (400nm),相

対発光量,相対集光量を示す。

液体シンチレータ 減衰長 (400nm) 相対発光量 相対集光量

KamLAND-LS 11.9 ± 0.8 [m] 1 1

LAB-LS(MS) 13.0 ± 0.8 [m] 1.106±0.026 1.55 ± 0.09

LAB-LS(AC-Batch) 12.1 ± 0.8 [m] 1.085±0.025 1.38 ± 0.08

LAB-LS(AC-Column) 12.6 ± 0.8 [m] 1.068±0.025 1.35 ± 0.08

表 6.1: 各液体シンチレータ溶媒の測定結果

活性炭を用いて LABを純化することでKamLAND-LSよりも減衰長,発光量が上回り、相対集

光量は LAB(AC-Batch)で 1.38 ± 0.08倍,LAB(AC-Column)で 1.35 ± 0.08倍にまで改善するこ

とができた。先行研究のモレキュラーシーブで純化した LABには及ばなかったが、純化に要する

吸着剤量とLAB量では大幅に改善した。表 (6.2)に各液体シンチレータ溶媒の収液率,純化済LAB

100mlに要する吸着剤と LAB量,純化済 LAB 1,000tonに要するコストを示す。

液体シンチレータ 収液率 吸着剤量 LAB量 1,000ton純化コスト

LAB-LS(MS) 50 [%] 142 [g/100ml] 400 [ml] 1

LAB-LS(AC-Batch) 85 [%] 22.9 [g/100ml] 140 [ml] 0.17

LAB-LS(AC-Column) 92 [%] 6.5 [g/100ml] 116 [ml] 0.06

表 6.2: 各液体シンチレータ溶媒精製に要する吸着剤量,LAB量,コスト

　活性炭で純化することで使用する吸着剤量とLAB量は大幅に改善され、純化済LAB 1,000ton

に要するコストはモレキュラーシーブの0.06倍にまで低減することができた。集光量をKamLAND2-

Zenの目標値 1.4倍程度に維持しつつ、純化に要するコストを大幅に低減するという本研究の目的

を達成できたと考えられる。

　活性炭を用いたカラム法による液体シンチレータの集光量改善 (集光量 1.35倍)に光電子増倍管

の集光ミラー装着 (集光量 1.8倍)と改良型高量子効率の光電子増倍菅の使用 (集光量 2.1倍)加味す
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ると、集光量は 5.1倍になり、136Xeの二重ベータ崩壊のQ値 2.46MeVでのエネルギー分解能は

6.6%√
E[MeV]

× 1√
5.1

≃ 3.4%√
E[MeV]

(6.1)

になると期待される。更に 1,000kgの 136Xeを用いて 5年間観測を行うことでマヨラナ有効質量

⟨mββ⟩ ∼20 meVの感度到達を目指す。

6.2 今後の課題

• 発光量の改善

　本研究では、活性炭を用いて純化した LABに対して大幅な発光量の改善が見られなかった。特

に、カラム法で純化した LABは未純化 LABと比較して 2.6%程度しか改善されていない。流速

を遅くすることで多少の改善は見込めるが、モレキュラーシーブによる純化までは期待できない。

メリーゴーランド方式で更なるコスト改善が可能となった場合、モレキュラーシーブなど他の吸

着剤と組み合わせて使用することで発光量を改善できると考えらえる。

• 活性炭の放射性不純物含有

　 KamLAND2-Zen実験は極低放射能環境で 0ν2β 崩壊事象の探索を行う為、活性炭を用いて純

化することで LAB中に放射性不純物が溶け出すと実験に使用することはできない。本実験で使用

した活性炭の ICP-MSによる放射性元素含有量の分析結果とKamLAND-LSの放射性元素含有量

を表 (6.3)に示す。

40K [g/g] 232Th [g/g] 238U [g/g]

活性炭 (ヤシ殻,粉末状) 1.0×10−8 1.5×10−7 5.0×10−8

KamLAND-LS 2.7×10−16 (5.7 ± 0.8)×10−17 (3.4 ± 0.4)×10−18

表 6.3: 活性炭とKamLAND-LSの放射性元素含有量

　活性炭は KamLAND-LSに比べて 108 ∼ 1010程度多く含有しており、LAB中に溶け出す可

能性は十分にあり得る。 仮に溶け出しが確認された場合は、放射性元素含有量が極度に低い活性

炭の使用もしくはその他の純化を施す必要があり、今後の課題である。
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　井上邦雄先生には、他大学からの進学を希望していた私に対して世界最高の実験グループ

にて研究する機会を与えて頂きました。ニュートリノセンターでの研究生活は考え方や実験

への姿勢など、元々の大学では経験できないような非常に貴重な体験をさせて頂き感謝申し

上げます。先生の豊富な知識や親しみやすい人柄には大変感動し、理想のリーダー像として

今後の人生で目指していきたいと思います。

　白井淳平先生には発表練習の際に、他の先生よりも多くご指摘頂きました。どのご指摘も

解決しなければならない点多く、今後の研究課題へと繋がりました。本年度でご退職される

と伺い、先生の最後の学生として学べたことを非常に嬉しく思います。

　三井唯夫先生にはお忙し中、幾度も発表練習にお付き合い頂きました。定義式とデータの

不一致など、私では到底考えつかないようなご指摘を頂き、大変参考になりました。研究以

外では飲み会の際に、娘さんの教育方法について熱く議論したのが記憶にあり、私も参考に

させて頂きたいと思いました。

　古賀真之先生には修士論文やGSAの発表練習など大変多くのご指摘を頂きました。古賀

先生は教育的なご質問が多く、勉強不足を再認識する機会を頂き感謝しております。入学当

初は先生の厳しさに少し怖気付いていましたが、段々と学生思いの教育的な厳しさだと気付

き、先生にご指摘頂けるのが非常に嬉しかったです。今後もその愛のある厳しさで学生の指

導をして頂けたらと思います。

　清水格先生には担当教官として直接ご指導頂きました。ご多忙にも関わらず、発表スライ

ドや修士論文等の添削をして頂き誠に有難う御座います。修士論文に関しては訂正箇所が多

く、ご迷惑お掛けし申し訳御座いませんでした。2年間の研究生活が終わり、その日々を振

り返って見ると清水先生に担当して頂いてたからこそ最後まで研究を進めることが出来たと

思います。先生と議論したことは私の人生において貴重な時間であり、私も指導する立場に

なった際には清水先生のような人間になりたいと思いました。今後、活性炭を用いた純化方

法でKamLAND2-Zenが実現することを願っております。清水先生の生徒で本当に良かった

と思える大学院生活 2年間であり、感謝の言葉しかありません。有難う御座いました。

　玉江京子先生には自然科学総合実験だけでなく、日頃から研究の事を気に掛けて頂き感謝

しております。修士論文の発表前日、質問対策に少し焦っていた私対して声を掛けて頂いた

ことで緊張が解れたのを覚えております。また他 2人のTAと一緒に飲みに行き、沢山のお

話を伺えたのが非常に楽しかったです。社会人になってからも仙台に戻ってきた際には、先

生とお酒を飲めることを楽しみにしています。
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　丸藤祐二先生にはコラボレーション期間中に Rn free air装置の故障で大変お世話になっ

たのを記憶しております。様々なことを検証し、故障原因を突き止める姿勢には非常に勉強

になりました。修士論文の執筆にあたり、バルーン作業を途中でお手伝い出来なくなり申し

訳御座いませんでした。今回こそ問題なくインストールが完了し、実験を開始できることを

願っております。

　池田晴雄先生には研究の合間に自動車やサッカーのことで楽しくお話しさせて頂きました。

特にサッカーに関しては 2回のスタジアム観戦だけでなく、ACL優勝を一緒に分かち合え

たことを非常に嬉しく思います。埼スタ or日産スタジアムに観戦する機会がありましたら、

是非ご連絡下さい!!また一緒に応援しに行きましょう!!

　石徹白晃治先生には修士 1年次のセミナーでお世話になりました。また、コラボや学会発

表の資料、修士論文などの進捗状況を気に掛けて頂き、身が引き締まる思いを抱いていたの

を覚えています。お気遣い頂き有難う御座いました。

　上島考太先生には飲み会などで大変楽しくお話しさせて頂きました。特に、上島さん、細

川さん、白幡さん、尾崎さん達と飲むと面白いことばかり起こってましたね。これからもお

酒での失態が皆に愛される上島さんのご活躍を願っております。

　渡辺寛子先生にはミニバルーン作業の際に大変お世話になりました。特に、MoGURA部

屋でテフロンシートの切り出しを手伝わせて頂いた際には研究の事から先生の事までお話さ

せて頂き、非常に楽しく作業を進めることが出来たのが記憶に残っております。お子さんも

生まれ、忙しい日々をお過ごしかと思いますがこれらものご活躍を願っております。

　寺島亜寿紗先生にはミニバルーン作業の際に大変お世話になりました。作業を進める中で

研究や私生活の事などでお話させて頂き、寺島さんと一緒のシフトになると時間があっとい

う間に過ぎているのを覚えています。また、修論でミニバルーン作業にご迷惑をお掛けして

いるのも関わらず、修論発表後にはお疲れ様と声を掛けて頂いたのが非常に嬉しかったです。

これからも頑張って下さい!!

　細川佳志先生には研究からプライベートな事まで相談に乗って頂き、一番学生と距離の近

かった先生でした。特に、細川さんがいるお酒の席ではくだらない事から下品な事まで盛り

上がり、非常に楽しかったのが記憶に残っています。これからも学生と親近感のある先生と

して指導や細川さん自身のご活躍を願っています。

技術職員・事務職員の方々 　

　技術職員の方々には本研究全てにおいて大変お世話になりました。実験器具の購入など技

術職員の方々のサポートのおかげで本研究をまとめることが出来たと思います。特に鈴木さ

んには日頃から”必要な物が無いか、サポートできることは無いか”など気遣って頂くだけで

なく、くだらない会話にまで付き合って頂き非常に感謝しております。

　事務職員の方々には出張、書類提出の度に大変お世話になりました。毎度報告が遅れてし

まい、ご迷惑をお掛けし申し訳御座いませんでした。M2一同感謝しております。

先輩方 　　

　　小原さんは途中までお隣の席だったこともあり、何気ない会話で楽しませて頂いたのを

覚えております。豊富な知識と大人な雰囲気を持ちながらも、気さくに話し掛けてくれる人

柄が非常に魅力的な先輩でした。京都に行っても小原さんのご活躍を願っております。
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　林田さんはマンションが一緒ということもあり、不思議と親近感がありました。林田さん

の優しく、相手の事を受け入れ、謙虚な人柄が非常に好きでした。また、一緒にお酒を飲む

と楽しそうに上島さんや尾崎さんの話をしているのが記憶に残っており、そんな林田さんの

姿を見てこちらも何故だか嬉しい気分になりました。これからもそんな素敵な林田さんで研

究頑張って下さい!!

　蜂谷さんには研究でお世話になるだけでなく、テニスやスノボなどのスポーツも一緒に楽

しませて頂きました。特に、テニスでは蜂谷と練習する度に成長していくのが楽しかったで

す。蜂谷さんは研究での疑問点に対する回答やテニス指導が非常に分かりやすく、尊敬する

先輩の 1人です。仙台に帰って来た時などでまたお会いできるのを楽しみにしています。

　白旗さんは先輩方の中でも一番本音を言える方でした。研究の質問やプライベートな話題

に対しても先輩振ることなく友達のように話してくれる姿が凄い好きでした。HUBで尾崎

さんと 3人で飲んでいる時、白旗さんは酔っていて覚えていないかもしれませんが、M2の

良さについて話してくれたことが非常に嬉しく、今でも忘れられない思い出です。これから

も良い意味でテキトーな白旗さんで頑張って下さい。リクルーターとして仙台戻ってくると

思うので、その時は女の子紹介してください (笑)

　尾崎さんは、入学してから一番最初にお世話になった先輩です。人手が足らず、急遽神岡

に行くことになった時に車での送り迎えや買い物に連れてってくれました。そんな優しい先

輩がお酒を飲むとダメ人間になるということを知り、ガッカリしたのを覚えています (笑)。

ただそんな姿も尾崎さんの魅力の 1つだと思います。週末は何度もフットサルをし、その後

色んなラーメンを食べに行きましたね。普段はちょっと抜けているのけど、研究のことにな

ると知識が豊富で凄いなと思います。またいつかフットサルからのラーメン行きましょう!!

同期達 　

　渋々にはプライベートなことからくだらない事、下ネタで困惑させてたりと迷惑を掛け

てばっかでした。入学当初は、頭も良く人柄も良く話しやすくて凄いなコイツ!!と思いまし

たが、段々と馬脚を現し今ではスッカリいじられキャラとして見ています (笑)。渋々の魅力

は何と言っても、誰とでも楽しく会話できる事であり、中々出来る事じゃないと思います。

社会人となり、渋々とのくだらないテキトーな会話が出来なくなるのが残念ですが、また同

期で集まったりするのを楽しみにしています。会社の人で可愛い子いたら紹介してね (笑)。

渋々の更なるご活躍を願っています!!

　相馬くんには本当にくだらない話題に付き合ってもらい感謝しています。入学当初、相馬

くんと話をして驚きました。なんじゃこのイケメンで、人の話を聞きて、真面目な奴は!!と

思いました。それは、渋々と違って馬脚現すこともなく、今でもそのままの印象です (笑)。

相馬くんは他 2人と違って計画性があり、こーゆー人が仕事が出来て出世するんだろうなー

と感じていました。また、相馬くんが聞き上手であった為に、それに甘えてこっちが話し過

ぎたりしたのを少し反省しています。それでも、相馬くんとはゴルフやテニス、カラオケな

ど色んな事で遊んだ貴重な思い出があり、就職しても定期的に集まりたいなと本気で思いま

す。2年間楽しみつつも頑張れたのは、研究でもスポーツやカラオケでも相馬くんに負けた

くないなと思えたからだと思います。これからも誰から見ても魅力的な相馬くんで社会人生

活頑張って下さい!!誘わないと折角の縁が切れちゃいそうだから、無理にでも静岡行くから
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ね (笑)

　本田くんは真面目そうに見えて、ダメ人間なところが凄い好きです。意外とテキトーなの

に、なんやかんや上手くやってるのが本田くんの良さだと思います!!(褒めてます笑)。本田

くんは自分の事よりも人の事を優先できる優しさを持っており、一緒に過ごすだけでこちら

も優しい人間になれた気がします。また、人の話を正面から頷いて聞いてくれて、不思議と

もっと聞いてもらいたくなっちゃうんです。凄い魅力だと思います。そんな本田くんで一番

笑ったのは、ドミで飲んでトイレで潰れて、モズアパに帰る途中でキラキラしたものが口か

ら発射したことかな (笑)。あと、ハワイで真っ赤になってたのも笑ったな～!!本田くんには

癒されたり、笑わせてもらったりでお世話になってばっかりでした。そんな本田くんと過ご

せなくなるのが残念ですが、これからも頑張って下さい!!社会人になったら、ちゃんと朝出

勤しなきゃダメだからね (笑)

　日野くんには劣等感ばかり感じたのを覚えています。頭も良くて、かっこ良くて、バク転

出来て、ツンデレで (笑)、同じ他大から来たのにこっちが恥ずかしくなるくらいです。グ

ループが違くて飲み会とかでしか話せなかったけど、そのツンデレさが日野くんの魅力だと

思います。アカデミックの道で活躍する日野くんの噂を聞けることを願っています。頑張っ

て下さい!!

後輩達 　

　太田くんはお世辞抜きで、本当に良い後輩だなと思います。話していても申し訳なく思う

くらい先輩を立ててくれるだけでなく、自分の意見も持っているのが凄いと思います。研究

やコルゲート菅で忙しいかと思いますが、太田くんの魅力なら問題なく希望の会社に就職

できると思います。そんなポテンシャルを持っているからこそ、誰よりも成功して欲しいと

願っています。

　大塚くんはホントできるよね～と他のM2によく漏らしています (笑)。甘いフェイスだけ

でなく、相手の話も引き出せ、誰とでもコミュニケーションできるのが大塚くんの魅力だと

思います。更に、真面目で頑張り屋さんなのが凄いです。頑張り過ぎないように気を付けて、

これからも頑張って下さい!!

　大野くんはもう就活も研究も大丈夫そうだから心配ないです (笑)。大野くんとは一緒に

フットサルして、もっと上手くなりたいな～と思ったキッカケを作ってくれて感謝していま

す。スポーツできで、頭良くて、英語喋れて、優秀な後輩を持つと先輩の肩身が狭いです

(笑)。大野くんの良さは芯の強さだと思うので、これからもブレずに頑張って下さい!!

　木下くんは液シン仲間として色々手伝ってくれてありがとうです。木下くんの研究を楽し

そうに取り組む姿勢に頭が下がるばかりです。私が途切れさせた液シングループの専攻長賞

を、木下くんがまた再開してくれることを期待しています!!

　佐藤くんにはミニバルーンシフトの洗浄中に見っともない姿を披露してしまったのを覚え

ています。正直硬いイメージを持っていいたのですが、相馬くんとのくだらない下ネタに対

して少し笑ってくれたのがなんだか嬉しかったです (笑)。他の人にあまり言われないかもし

れないですが、佐藤くんは視野の広さが魅力だと思います。冷静に一歩引いて周りを見渡す

力はあると思うので、それを行動に生かせるともっと凄くなると思います。頑張って下さい!!

　竹内くんは凄い優秀にも関わらず、謙虚な姿勢が印象に残っています。竹内くんと話して
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いると自然とこちらも謝りたくなります (笑)。そんな竹内くんに驚いたのは仙台で行ったコ

ラボでの発表です。流暢に話している姿に思わず見とれてしまい、ほんとに凄いな～と感じ

たのを覚えています。アカデミックの道に進むと聞いて、竹内くんなら大丈夫だと率直に思

いました。これからも頑張って下さい!!

　ラストは亀井くんだね。亀井くんは当初は真面目に見えて、いや～優秀だな～と思ってい

ましたが、飲み会での言動や机の汚さアイドルのポスター (まなったん可愛いよね～笑)な

ど段々とこっち側の人間の印象に変わってきてなんだか嬉しいです (笑)。1学年に 1人は必

要だと思うので、そのまま突き進んで欲しいです!!徹夜し過ぎて体調崩すのだけは気を付け

て、これからも頑張って下さい!!

　 4年生の皆さんとは一緒に過ごす事が少なかったですが、こんなテキトーだった上澤でも

卒業できたので、もっと頑張ればもっと素晴らしい印象で卒業できると思います!!優秀な先

輩ばかりなので、皆さんに頼りつつ自分の研究を頑張って下さい!!

最後になりますが、他大学から進学してきた私を支えて頂いた先生・スタッフの方々、先輩

方、同期、後輩の皆さん、本当にお世話になりました。リクルーターとしてセンターにお邪

魔させて頂くかもしれませんが、その際は構って頂けると嬉しいです。2年間本当に有難う

御座いました。


