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概 要

液体シンチレータ検出器は地球ニュートリノのような低エネルギーのニュートリノに感度が
ある反面、従来の検出方法では水チェレンコフ検出器のようにニュートリノの到来方向に感度
がない。液体シンチレータ検出器にニュートリノの方向感度を持たせ、低エネルギーニュート
リノの方向を知る事により新たな知見を得る事が出来ると期待される。
反電子ニュートリノの検出は逆β崩壊反応 (ν̄e + p→ e+ + n)を利用している。陽電子によ

る発光と平均 210µsec後に陽子により中性子が捕獲された際に放出される 2.2MeVのガンマ線
の発光を測定すること (遅延同時計測)により検出は行われている。逆ベータ崩壊反応により放
出される中性子は反電子ニュートリノの到来方向情報を有しており、中性子が反電子ニュート
リノの到来方向情報を失う前に測定が出来れば、液体シンチレータ検出器でもニュートリノの
到来方向を測定する事は可能である。しかし、現在の液体シンチレータ検出器では陽子の中性
子捕獲断面積が小さい事と放出されるガンマ線が長距離移動するため中性子は方向情報を失っ
てしまう。これらの問題の解決策として、中性子捕獲断面積が大きく (940barn)、(n,α)反応
を起こす 6Liを液体シンチレータに導入し開発が行われている (リチウム含有液体シンチレー
タ)。また、陽電子の発光点と中性子の捕獲点を精度良く見積もる事が出来る高位置分解能の検
出器の開発も必要である。高位置分解能を達成する手段として発光点を撮像することが考えら
れており、その開発も進められている (イメージング検出器)。
本研究では液体シンチレータ検出器を用いた反電子ニュートリノの到来方向測定の原理検証

に向けた新型検出器の開発を目指す。これまでの先行研究から要求性能を定義し、要求値を満
たすようなリチウム含有液体シンチレータの開発とイメージング検出器の開発を行った。これ
らの検出器を組み合わせた”新型検出器”を作成し、後発信号となる 6Liの中性子捕獲イベント
の撮像を行い、新技術の確立を目指した。
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第1章 序論

1.1 ニュートリノ

素粒子は大きく分けて、フェルミオンとボソンに分ける事が出来る。その中でもフェルミオン
は 6種類のクォークと 6種類のレプトンから構成されていると考えられている (表 1.1)。ニュー
トリノはレプトンの一種であり、電荷は 0、スピン 1/2であり強い相互作用や電磁相互作用は
しない。反応断面積が非常に小さいことから高い透過率を持っている反面、検出が非常に困難
である。ニュートリノの存在は 1930年にWolfgang Ernst Pauliによってβ崩壊におけるエネ
ルギー非保存則を解決する為に提唱され、1934年に Enrico Fermiにニュートリノと名付けら
れた。中性の小さい粒子という意味が込められている。初めてニュートリノの観測に成功した
のは、Frederick Reinesと Clyde Cowanである。彼らは原子爆弾の爆発によって生成される
ニュートリノの一部を捕獲する計画を立てた。しかし、計画の詳細を詰める過程で原子爆弾ほ
ど大きなニュートリノ源とはならないが、原子炉を使用することが可能である事に気づいた。
これは、逆β崩壊反応により放出される陽電子による信号から、ある一定の時間だけ遅れてく
る信号を取得することにより (遅延同時計測)、大幅にバックグラウンドを除去する事が出来る
と考えたからである。結果として 1400リットルの液体シンチレータと塩化カドミウムが溶けた
水を用いることにより原子炉から飛来するニュートリノの検出に成功した [1]。その後、ミュー
ニュートリノが 1962年Brookhaven国立研究所にて [2]、タウニュートリノがDONUT実験で
発見され [3]、現在 3世代までのニュートリノの存在が確認されている。

電荷 第 1世代 第 2世代 第 3世代

クォーク +2
3 u c t

-1
3 d s b

レプトン -1 e µ τ

0 νe νµ ντ

表 1.1: 物質を構成する素粒子
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1.1.1 ニュートリノ振動

標準理論においてニュートリノの質量は 0であると考えられていた。しかし、大気ニュート
リノや太陽ニュートリノの観測値が予測される値と異なる事からニュートリノには有限質量が
あると考えられるようになった。
ニュートリノには電子ニュートリノ (νe)、ミューニュートリノ (νμ)、タウニュートリノ (ντ)

の 3種類がある事が分かっている。ニュートリノが質量を持っている場合、それぞれのニュー
トリノは異なる質量の固有状態の重ね合わせであると考えられ、その飛行距離により異なるフ
レーバー状態に変化したり、元の状態に戻ったりする。3種類のニュートリノは 3種類の質量
固有状態が混合した状態で表され、それぞれのニュートリノの固有状態 (フレーバー固有状態)
は以下の式 (1.1)で計算出来る。

|να〉 =
∑

j

Uα j|νj〉(j = 1, 2, 3α = e,μ,τ) (1.1)

U =

 c12c13 s12c13 s13e−iσ13

−s12c23 − c12s23s13eiσ13 c12c23 − s12s23s13e−iσ13 s23c13

s12s23 − c12s23s13eiσ13 −c12s23 − s12c23s13eiσ13 c23c13

 (1.2)

ここで、行列 UはMaki-Nakagawa-Sakata行列 (MNS行列)と呼ばれるユニタリ行列である
[4]。cab=cosθab、sab=sinθabは a番目と b番目の世代間混合を表すパラメータである。
簡略化のため、2世代間のニュートリノ振動を考えた時、ニュートリノ振動が起こる確率P(να

→ νβ)は、

P(να→νβ) = sin22θsin2(
∆m2

4E
D) = sin22θsin2(1.27

∆m2D
E

) (1.3)

ここで、∆m2は 2世代間の質量 2乗差 (eV2)、Dはニュートリノの飛行距離 (km)、Eはニュー
トリノのエネルギー (GeV)となっている。
また、ニュートリノが物質中を伝搬する際のポテンシャルエネルギーは、真空中を伝搬する

際のポテンシャルエネルギーとは異なる。よって、ニュートリノ振動も真空中とは異なる振る
舞いをする。これをMSW効果といいWolfensteinらにより提唱された [5]。
最近では、2011年頃まで観測されていなかった振動パラメータ θ13について、Daya Bay[8]

や RENO[9]、Double Chooz[10]などにより原子炉ニュートリノを用いて精密測定が行われ末
観測であった CP phase (σ) やニュートリノ質量階層構造の観測に向けて実験的な示唆を与え
た。表 1.2に現在測定されているニュートリノ振動のパラメータを示す [11]。

Parameter Best fit 1σ range 3σ range

∆m2
21/10−5 eV2 7.54 7.32-7.80 6.99-8.18

∆m2
31/10−3 eV2 2.47 2.41-2.53 2.27-2.65

sin2θ12/10−1 3.08 2.91-3.25 2.59-3.59
sin2θ13/10−2 2.34 2.15-2.54 1.76-2.95
sin2θ23/10−1 4.37 4.14-4.70 3.74-6.26
σ13/180° 1.39 1.12-1.77 0.00-2.00

表 1.2: ニュートリノ振動解析による振動パラメータ (標準階層 : m1 < m2 ≪ m3)
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LEP 実験 [12] の Z ボソンの崩壊幅の測定により、弱い相互作用を起こすニュートリノの
世代数は 3であると限定されているが、LSND実験 [13]とMiniBooNE実験 [14]などにより
∆m2 ∼ 1eV2 のニュートリノ振動 (ν̄µ→ν̄e)が測定されており、弱い相互作用を起こさない第
4世代のステライルニュートリノの存在についても議論されるようになっている。ステライル
ニュートリノが存在する場合、質量固有状態は以下のように書ける。



|νe〉
|νµ〉
|ντ 〉
|νs〉
...

 =



U∗
e1 U∗

e2 U∗
e3 U∗

e4 . . .

U∗
µ1 U∗

µ2 U∗
µ3 U∗

µ4 . . .

U∗
τ1 U∗

τ2 U∗
τ3 U∗

τ4 . . .

U∗
s1 U∗

s2 U∗
s3 U∗

s4 . . .
...

...
...

...
. . .





|ν1〉
|ν2〉
|ν3〉
|ν4〉
...

 (1.4)

ここで、m4 ∼ 1eV2と |Us4|2 ≫ |Uα4|2(α = 1, 2, 3)と仮定したとき E
L ∼ 1eV2での振動確率は

Pνe→νs
∼ 4|Us4|2|Ue4|2sin2(

m2
4L

4Eν
) (1.5)

Pνµ→νe
∼ 4|Ue4|2|Uµ4|2sin2(

m2
4L

4Eν
) (1.6)

と表す事が出来、|Us4|2 ∼ 0.5,|Ue4|2 ∼ 0.1,|Uµ4|2 ∼ 0.01であるときLSND実験やMiniBooNE
実験などの結果が説明出来ると考えられる。

1.1.2 ニュートリノの質量階層構造

太陽ニュートリノ、原子炉ニュートリノの観測によりm1とm2の質量の 2乗差であるm2
2−m2

1

が得られ、大気ニュートリノの観測からm2とm3の二乗差である |m2
2 − m2

3|が測定されてい
るが、m1∼m3 のそれぞれの値やm2、m3 のどちらが重いのかなどはいまだ分かっていない。
ニュートリノの質量階層構造のモデルとして以下のモデルが考えられている。1つ目は正常階
層構造であり、m3が最も大きいと考えられているモデルであり、2つ目は逆階層構造でm2が
最も大きい。これらの階層構造を解き明かす手段としてニュートリノレス二重ベータ崩壊の観
測や階層性による物質効果の影響の違いを利用したニュートリノ振動解析などが行われている。

1. 標準階層 (Normal Hierarchy) : m1 < m2 ≪ m3

2. 逆階層 (Inverted Hierarchy) : m3 ≪ m1 < m2
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1.1.3 太陽ニュートリノ問題

標準太陽模型において太陽の内部では水素核融合反応が起こっており、この反応は太陽の主
要な熱源となっていると考えられている。その際の主な反応は ppチェインと呼ばれている連
鎖反応 (98.5%)(図 1.1)と、CNOサイクル (1.5%)(図 1.2)と呼ばれる反応である。それらの反
応をまとめると以下の式のようになる。

4p→4He + 2e+ + 2νe + 26MeV (1.7)

ニュートリノが二つ生成されるごとに 26MeVのエネルギーが放出されており、太陽表面の輝
度測定値が 38× 1026J/secであることからニュートリノは毎秒約 2× 1038個生成されている。
太陽から飛来して来るニュートリノは Raymond Davisにより検出された。Davisが開発した
ニュートリノ検出器は塩素化合物の入った水溶液であり、37Clがニュートリノを吸収した際、
37Arに変わる。その時、同時に電子も放出される。

νe +37 Cl→37Ar + e− (1.8)

その後、35日の半減期を経由して軌道電子を捕獲、より安定な状態の 37Clに戻る。この反応
により、原子核内の電子軌道に空孔が残り、空孔より外側にある軌道電子は空孔に落下してし
まう。この際放出されるX線により第三番目の電子は外側に叩き出され、エネルギーが放出さ
れる。この時に放出される特定のエネルギーを検出することにより、37Clが 37Arに変化して
いた証拠となる。このような原理の検出器によりデービスは太陽から飛来するニュートリノの
初観測に成功した [15]。1970年から 1988年にホームステークで行われた 37Cl実験により塩素
原子 1個あたりの捕獲率は 37Cl原子 1個あたり毎秒 10−36個の捕獲率を 1とする (SNU(Solar
Neutrino Unit)：Events/1036atom/sec)と 2.05± 0.3[SNU]である事が判明した。標準太陽模
型により計算される太陽ニュートリノフラックスの理論値は 7.9± 2.6[SNU]となり実験と予測
値が合わないことが判明した。このように、実験と予測値が食い違っている問題を太陽ニュー
トリノ問題といい、この問題はニュートリノ振動の観測により解決された。
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p + e� + p� d + �ep + p� d + e+ + �e

d + p�3 He + �

3He +3 He�4 He + 2p 3He + p�4 He + e+ + �e

3He +4 He�7 Be + �

7Be + e� �7 Li + �e

7Li + p�4 He +4 He

7Be + p�8 B + �

8B �8 Be + e+ + �e

8Be�4 He +4 He

pp : 99.76% pep : 0.24%

hep : 0.00002%pp chain I : 85%

pp chain II : 15%

pp chain III : 0.018%

< E� >= 0.26MeV < E� >= 1.44MeV

< E� >= 7.2MeV

< E� >= 0.86MeV (89.6%)
< E� >= 0.38MeV (10.4%)

図 1.1: ppチェイン核融合連鎖
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図 1.2: CNOサイクル
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1.2 電子型反ニュートリノの検出

1.2.1 逆β崩壊反応による反電子ニュートリノ検出

液体シンチレータ内を反電子ニュートリノが通過する際、陽子と反応して逆β崩壊反応 (式
(1.9))を起こし、陽電子と中性子を放出する。

ν̄e + p→ e+ + n (1.9)

　この際、陽電子はすぐに電子と反応して対消滅を起こし 0.511MeVのガンマ線を 2本放出す
る。また放出された中性子は陽子に捕獲され 2.2MeVのガンマ線を放出する。対消滅による 2
本のガンマ線と陽電子の運動エネルギーを先発信号 (式 (1.10))、陽子が中性子を捕獲した際に
放出するガンマ線を後発信号 (式 (1.11))として遅延同時計測により反電子ニュートリノの観測
を行っている。

e+ + e−→ 2γ (1.10)

n + p→ d +γ (1.11)

　二つの信号を遅延同時計測により測定することで、反電子ニュートリノイベントとバックグ
ラウンドイベントを精度良く識別する事が出来る。図 1.3に逆β崩壊の図を示す。

図 1.3: 逆β崩壊反応

　次に逆β崩壊を起こす為に必要な反電子ニュートリノのエネルギー Eν̄e を求める。先発信
号のエネルギーを Epromptとし、後発信号のエネルギーを Edelayedとするとエネルギー保存則
より式 (1.12)と式 (1.13)を得る。

Eν̄e + Mp = Ke+ + me+ + Kn + Mn (1.12)

Ke+ + me+ + me = Eprompt(Kn ≈ 0) (1.13)

ここで、Mp は陽子の質量、Ke+ は陽電子の運動エネルギー、me+ は陽電子の質量、Kn は中
性子の運動エネルギー、Mnは中性子の質量となっている。中性子は陽電子に比べ質量が非常
に大きいため、エネルギーの大半は陽電子が得る。従って、観測される先発信号のエネルギー
Epromptは、式 (1.14)のように計算する事が出来る。

Eprompt = Eν̄e + Mp + me − Mn

= Eν̄e − 0.78[MeV] (1.14)
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逆β崩壊反応により放出される中性子は約 210µsec後に陽子により捕獲される。その際に放
出されるガンマ線のエネルギーを式 (1.15)により計算する事が出来る。

Mn + Mp = Md + Edelayed

Edelayed = (Mn + Mp) − Md = 2.22[MeV] (1.15)

ここでMdは重水素原子の静止質量である。以上より、後発信号のエネルギーは 2.22[MeV]と
なる。また、反電子ニュートリノのエネルギー閾値は式 (1.9)の反応前後の質量差から

Ethreshold =
(Mn + me)2 − M2

p

2Mp

= 1.8[MeV] (1.16)

となる。

逆β崩壊反応の反応断面積

反電子ニュートリノの逆β崩壊反応における微分断面積 (dσ(Eν̄e))を見積もる [16]。

(
dσ(Eν̄e)
dcosθe

)(1) =
σ0

2
[(f2 + 3g2) + (f2 − g2)v(1)

e cosθe]E(1)
e p(1)

e − σ0

2
[
Γ
M

]E(0)
e p(0)

e (1.17)

　ここで、Eν̄e は反電子ニュートリノのエネルギー、E(i)
e ,p(i)

e ,v(i)
e は、陽電子のエネルギー、運

動量、速度の第 i近似 (i=0,1)を表す。また、Mは平均核子質量である。これらは、それぞれ以
下のように表せる。

E(0)
e = Eν̄e −Δ (Δ = mn − mp) (1.18)

E(1)
e = E(0)

e (1 − Eν̄e

M
(1 − v(0)

e cosθe)) −
y2

M
(1.19)

p(i)
e =

√
(E(i)

e )2 − m2
e　 (i = 0, 1) (1.20)

v(i)
e =

p(i)
e

E(i)
e

(1.21)

ここで、fはベクトル結合定数、gは軸性ベクトル結合定数であり、それぞれ f=1.0、g=1.26と
なる。y2は式 (1.22)により中性子、陽子、電子の質量により決まる定数である。

y2 =
Δ2 − m2

e

2
(1.22)

また、σ0は内部輻射補正を含む規格化定数で、式 (1.23)で表される。

σ0 =
G2

Fcos2θc

π
(1 +σrad

inner) (1.23)

ここでGF は GF
(h̄c)3

= 1.16637× 10−5GeV−2で表され、フェルミ結合定数である。σrad
innerは内

部輻射補正規格化定数でありσrad
inner ≅ 0.024、θcは定数で θc = 0.974である。Γは式 (1.24)の

ように書ける。
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Γ = 2(f + f2)g((2E(0)
e +Δ)(1 − v(0)

e cosθe −
m2

e

E(0)
e

))

+ (f2 + g2)(Δ (1 + v(0)
e cosθe) +

m2
e

E(0)
e

)

+ (f2 + 3g2)((E(0)
e +Δ)(1 − 1

v(0)
e

cosθe −Δ))

+ (f2 − g2)((E(0)
e +Δ)(1 − 1

v(0)
e

cosθe −Δ))v(0)
e cosθe (1.24)

ここで、f2は f2 = µp − µn(= 3.706)である。以上より、微分反応断面積はEν̄e と cosθeによっ
て決まる量となっている。Eν̄e の値が分かっている時、式 (1.17)は cosθeの関数となり次のよ
うに書ける。

dσ(Eν̄e)
dcosθe

= Af(cosθe)　 (A ∈ R) (1.25)

よって、あるエネルギー Eν̄e に対する全反応断面積をσtotとした時、式 (1.26)のように書く
ことが出来る。

σtot = A
∫

f(cosθe)dcosθe (1.26)

各々のエネルギーEν̄eに対する全反応断面積の分布は図 1.4、Eν̄eが 5MeVの時の陽電子の放出
角と反応断面積の関係は図 1.5のようになる。
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図 1.4: 反電子ニュートリノのエネルギー Eν̄e に対する、逆β崩壊反応の全反応断面積の分布

図 1.5: 反電子ニュートリノのエネルギー Eν̄e=5MeVとした時の反応断面積の分布と陽電子放
出角の関係
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第2章 ニュートリノの到来方向測定

反電子ニュートリノの到来方向測定では、地球ニュートリノ・原子炉ニュートリノ・超新星
ニュートリノを観測対象とする。本節ではそれぞれのニュートリノについての説明と到来方向
測定の意義について述べる。また、本研究の目的である液体シンチレータによる反電子ニュー
トリノの到来方向測定の原理について述べた後に、到来方向観測の先行研究について紹介する。

2.1 到来方向測定の観測対象

2.1.1 地球ニュートリノ

地球内部に存在する放射性物質の崩壊時に放出される反ニュートリノは地球ニュートリノと
呼ばれ、主に 238U系列,232Th系列,40K崩壊により生成される。以下にそれぞれの崩壊を示す。

238U→206Pb + 84He + 6e− + 6ν̄e + 51.7[MeV] (2.1)

232Th→208Pb + 64He + 4e− + 4ν̄e + 42.7[MeV] (2.2)

40K→40Ca + e− + ν̄e + 1.311[MeV](89.28%) (2.3)

40K + e−→40Ar + νe + 1.505[MeV](10.72%) (2.4)

上記の式より、地球ニュートリノの発生量から放射性物質の地球内存在量や放射性物質を起
源とする熱量を見積もる事が出来る。地球の化学組成のモデルは BSE(bulk silicate Earth)モ
デルと呼ばれ、隕石粒 (コンドライト)を化学的に分析する事によって求められている。総熱量
は 47± 2TWがよく知られている値であり [17]、世界中の至る所に熱流量計を設置して観測し
て求められた値である。総熱量のうち地殻や堆積物、マントルに存在する放射性物質による熱
量は様々な地球モデルを計算する事により 10∼30TWと見積もられている (Geodynamical[18]、
Geochemical[19]、Cosmochemical[20]など)。このような、モデルによる放射性物質を起源と
する熱量の開きや 238U崩壊系列と 232Th崩壊系列、40Kによる崩壊がどの程度の割合を占める
かなど、地球ニュートリノを観測する事によって直接的に見積もる事が出来ると期待されてい
る。また、総熱量のうち放射性物質以外からの熱量として、地球が誕生した際の残留熱、液体
核の固化熱が考えられている。その他には地球内原子炉の存在等も考えられる。
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図 2.1: 238U系列、232Th系列、40Kのエネルギースペクトル: 赤軸は 238U系列、緑軸は 232Th
系列、青軸は 40Kからの地球ニュートリノのエネルギースペクトルを表している。
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地球ニュートリノはKamLANDが世界で初めて観測した [21]。ここでは、地球ニュートリノ
観測を行っている大型検出器の例としてKamLANDについて説明する。

KamLANDは低エネルギー反ニュートリノの観測に特化した世界最大規模の液体シンチレー
タ検出器である。岐阜県神岡鉱山の地下約 1000mに設置されており、1ktの液体シンチレータを
有する。実験装置の概要を図 2.2に示す。KamLANDの検出器は、円柱タンクの内部にOD(外
部検出器)と ID(内部検出器)がある。ODは 3,200tの超純水で満たされており外部からのガン
マ線や岩盤からの中性子などのバックグラウンドを除去する役割を担っている。IDは内部にバ
ルーンが設置されており、バルーンの外側にバッファーオイル、内部は液体シンチレータによっ
て満たされている。反電子ニュートリノの検出はバルーン内部の液体シンチレータの層で行わ
れる。液体シンチレータはN-12(ドデカン)、PC(1,2,4トリメチルベンゼン)が体積比 8:2で作
られており、PPO(2,5ジフェニルオキサゾール)は 1.36g/l含まれている (KamLAND液シン)。
バッファーオイルはN-12(ドデカン)とイソパラフィン (パラオール 250)が体積比 53:47で作ら
れており、液体シンチレータとの密度差は 0.04%以下となるようになっている。また、発光剤
である PPOは入っておらず全く発光しなく、放射線強度が高くなっている壁際の発光を抑え、
イベントレートを下げることによって、エネルギー閾値を下げる役割や accidental ガンマ線等
のバックグラウンド除去にも役立っている。

図 2.2: KamLAND実験の装置

地球からの反電子ニュートリノの観測には逆β崩壊反応を利用しており、エネルギー閾値は
1.8MeVとなっている。よって、最大エネルギーが 3.3MeVである 238Uと 2.3MeVである 232Th
からの地球ニュートリノの一部は観測出来るが、最大エネルギーが 1.3MeVである 40Kは閾値
以下で観測する事が出来ない。
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地震波速度の測定や岩石の化学組成を測定することにより、地球の内部構造を推測する事が
出来る。その推測された地球の内部構造から地球ニュートリノのフラックスを計算する事が出
来る。

dφ(Eν , r)
dEν

= A
dn(Eν)

Eν

∫
V⊕

d3r′
a(r′)ρ(r′)P(Eν , |r − r′|)

4π|r − r′|2
(2.5)

A : 単位質量当たりの崩壊数
dn(Eν)

Eν
: 単位エネルギー当たりのニュートリノ放出数

a(r′) : 岩石単位質量当たりの放射性物質質量

ρ(r′) : 岩石密度

ここで、P(Eν , |r − r′|)は距離 |r − r′|通過後のニュートリノ生存確率であり、ニュートリノ振
動の式から以下のようになる。

P(Eν , |r − r′|) = 1 − sin22θ12sin2(
1.27∆m2

12[eV
2]L[m]

Eν [MeV]
) (2.6)

ここで、L = |r − r′|であり、Eν [MeV]はニュートリノのエネルギーである。また、地球内部で
は物質効果がニュートリノのフラックスに与える影響は誤差 1%以下であり無視出来る。
図 2.3にKamLANDで観測される地球ニュートリノのフラックスと距離 (検出器と地球ニュー

トリノ生成点の距離)の関係を示す。全フラックスのうちフラックスの割合は 25%が半径 50km
以内から、50%が半径 500km以内となっている。また、全フラックスのうち地殻からの寄与が
大きくなっており、検出器に近い領域の地殻の構造を正確に見積もる事は重要である。図 2.4に
地球ニュートリノのフラックスと天頂角 (検出器と地球ニュートリノ生成点の角度)の関係を示
す。地殻から飛来する地球ニュートリノのフラックスは 80°∼ 90°付近の領域が多くなってい
る。地殻に比べ、上部マントルは 80°以下の領域が多くなっており、下部マントルは 60°以下
から地球ニュートリノが多く飛来している。従って、地殻やマントルから飛来する地球ニュー
トリノのフラックスには角度依存性があり、地球ニュートリノの到来方向を測定する事により、
地殻やマントルを分離した上でそれぞれの熱分布を調べることが出来ると期待される。次に、
KamLANDで観測された地球ニュートリノのフラックスとバックグラウンドデータの関係を図
2.6に示す [6]。地球ニュートリノ観測において大きなバックグラウンドとなっているのは原子
炉から飛来するニュートリノであり、ニュートリノの到来方向測定により原子炉の運転状況に
依存しない高精度データが得られるようになることも期待される。
地球ニュートリノ観測は、イタリアにあるBorexio[22]でも同様に観測されており、将来的に

は中国の JUNO[11]、ハワイ海洋のHANO HANO[23]、カナダの SNO+[25]、ヨーロッパでは
LENA[24]が地球ニュートリノ観測を行う予定である。世界中で方向感度を持った検出器を作
成し地球ニュートリノ観測を行う事により地球内部の熱源マップを作成することが出来る可能
性がある。
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図 2.3: KamLANDで観測される地球ニュートリノのフラックスと距離の関係:黒いグラフが合
計フラックス、緑のグラフが堆積物、茶色いグラフが地殻、赤いグラフがマントルからの地球
ニュートリノフラックスを表している。

図 2.4: KamLANDで観測される地球ニュートリノのフラックスとニュートリノ源と検出器の角
度の関係:黒いグラフが合計フラックス、緑のグラフが上部地殻、茶色いグラフが下部地殻、青
いグラフが海洋地殻、赤いグラフが上部マントル、黄色いグラフが下部地殻からの地球ニュー
トリノフラックスを表している。
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図 2.5: KamLANDにおける地球ニュートリノの 2002年からの観測データ (2013):横軸は逆
β崩壊反応により放出される陽電子のエネルギー。下部にあるグラフは、バックグラウンドと
地球ニュートリノのデータであり、黒のエラーバー付きのヒストグラムは KamLANDで実測
されたデータである。下の青い点線のヒストグラムから順に原子炉ニュートリノ、accidental、
13C(α,n)16O、地球ニュートリノのBest fitとなっている。上部にあるヒストグラムは、データ
から原子炉ニュートリノとバックグラウンドを差っ引いたあとの地球ニュートリノのイベント
を表している。

図 2.6: KamLANDと Borexinoの比較 : 縦軸はTNU(Terrestrial Neutrino Unit=events/1032

target-proton/year)でそれぞれのモデルによるTNUの値の違いを示している (10TW : Cosmo-
chemical、20TW : Geochemical、30TW : Geodynamical)。KamLAND、Borexinoそれぞれ
年度が上がるごとに誤差が小さくなっており、モデルへの制限が厳しくなっているのが分かる。
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2.1.2 原子炉ニュートリノ

原子炉の運転状況を知る事により、反電子ニュートリノの発生数やエネルギーを精度良く見
積もる事が出来る。そのため、原子炉から飛来するニュートリノの予測値と実際に観測された
データを比較することにより、ニュートリノ振動のパラメータを測定することが出来る。
原子炉は核分裂核種として主にウランやプルトニウムが使用されており、原子炉からのニュー

トリノは以下の過程で生成される。

235U + n → A + B + 6.1e− + 6.1νe + x・n + 202[MeV] (2.7)
238U + n → C + D + 5 ∼ 7e− + 5 ∼ 7νe + y・n + 205[MeV] (2.8)

239Pu + n → E + F + 5.6e− + 5.6νe + z・n + 210[MeV] (2.9)
241Pu + n → G + H + 6.4e− + 6.4νe + w・n + 212[MeV] (2.10)

ここで、A Hは同位体の核分裂後に生成される原子核である。
上記の式からも分かるように、235U,238U,239Pu,241Puの核分裂から放出されるエネルギーは

約 200MeVとなっており、1回の核分裂により放出されるエネルギーは

1.6 × 10−16[kJ/MeV] × 200[MeV] = 320 × 10−16[kJ] (2.11)

である。ある熱出力 x[GWth]の原子炉を仮定した場合 1秒あたりの核分裂回数は、

x[GWth]
320 × 10−16[kJ]

[/sec] (2.12)

である。核分裂により生成される原子核は中性子過剰である為、安定になるまでβ崩壊を繰り
返す。その過程で反電子ニュートリノが生成される個数は約 6個である。よって、1秒あたり

x[GWth]
320 × 10−16[kJ]

× 6 =
x × 3
160

× 1022[/sec] (2.13)

の反電子ニュートリノが放出されている。また、予測される反電子ニュートリノのフラックス
は以下のように計算される。

Ψ(Eν̄e) =
∑

reactor

(
1 − P(∆m2, sin22θ, Eν̄e , Lreactor)

) 1
4πL2

reactor

×
∑

isotope

ψisotope(Eν̄e)
∫
livetime

dt f isotope
reactor (t) (2.14)

ここで、Lreactor は原子炉から検出器までの距離、P(∆m2, sin22θ, Eν̄e ,Lreactor) は振動確率、
f isotope
reactor (t)はそれぞれの原子炉、核種ごとの時間相関がある核分裂速度である。
上記の式に反応断面積をかけることにより、観測される原子炉ニュートリノのエネルギース

ペクトルが得られる。図 2.7に原子炉ニュートリノのエネルギースペクトルを示す。
原子炉ニュートリノの観測実験はニュートリノ振動の精密測定の為に様々な研究グループによ

り観測が行われている。その中でもKamLAND実験は、原子炉ニュートリノの振動現象を世界
で初めて観測した検出器である [26]。KamLAND実験の周りには日本の原子力発電所が多数存
在しているが、特にニュートリノフラックスに影響を与えているのは 138km∼214kmの距離に
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ある原子力発電所である。図 2.8にKamLANDの 2013年の原子炉ニュートリノの測定結果を示
す。KamLANDの結果と太陽ニュートリノ実験、short-baselineの原子炉ニュートリノ実験や加
速器実験から得られている振動パラメータの測定結果と組み合せる事により∆m2

21 = 7.53+0.18
−0.18、

tan2θ12 = 0.436+0.029
−0.025、sin2θ13 = 0.023+0.002

−0.002といった結果が得られている。このような多数の
原子力発電所が密集している地域にある検出器に反電子ニュートリノの方向情報を加える事で、
それぞれの原子力発電所の基線長情報が分かり、原子炉ごとにニュートリノ振動の解析が行え
るようになると期待される。
また、反電子ニュートリノの到来方向に感度がある小型検出器を作る事により、原子炉の運

転状況の確認等を行う原子炉モニターへの応用も期待する事が出来る。

図 2.7: 原子炉ニュートリノのエネルギースペクトル : (a)はそれぞれの核種、エネルギーごと
の検出器で観測される原子炉ニュートリノのフラックスを表している [27]。(b)は反電子ニュー
トリノのエネルギーごとの反応断面積 [16]。(c)はニュートリノ振動を考慮していないときの原
子炉ニュートリノのエネルギースペクトルで、(a)と (b)を掛け合わせたもの。

図 2.8: 2013年の KamLANDにおける原子炉ニュートリノの測定結果 : 横軸は距離と反電子
ニュートリノのエネルギーの比、縦軸はニュートリノ振動が起こらないと仮定した時の期待され
る反電子ニュートリノのエネルギースペクトルと観測された反電子ニュートリノのエネルギー
スペクトルの比。青いヒストグラムは 3世代ニュートリノの振動による best fit曲線である。
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2.1.3 超新星ニュートリノ

超新星爆発には、連星系の合体によるものと重力崩壊によるものの２種類がある。連星系の
合体によるものはニュートリノの放出が微量となるため、太陽の 8倍以上ある恒星が起こす重
力崩壊型超新星爆発が一般的である。恒星の中心部で、ppチェーンやCNOサイクルといった
熱核融合反応が進むことにより、恒星内の水素原子核が減少してくる。水素原子核の減少に伴
いエネルギーの供給が減少し、コアは重力による収縮を始める。結果として、密度が上昇して行
き、ある値を超えた時、電子は自由電子の状態よりも陽子に捕獲された状態の方がエネルギー
が低く安定になる。よって、以下のような電子捕獲反応が起こり、コアが不安定になることで
圧縮は進んで行く。

p + e−→ n + νe (2.15)

さらに重力崩壊が進んで行くと恒星の中心部は空洞のような状態になり、周りにある物質が急
激に中心部に落ち込み圧縮される。高密度となったコアで反射した衝撃波が外部に広がり、超
新星爆発が生じる。
重力崩壊を起こしていく過程で大量のニュートリノが生成される。しかしコアの密度が高い

為、生成されたニュートリノはコヒーレント散乱により外部に出る事が出来なくなり、コア内
部に閉じ込められてしまう。閉じ込められたニュートリノは衝撃波が外部に広がるのと同時に
外部に放出され、中性子化バーストと呼ばれる現象を起こす。このとき、生じる衝撃波がコア
外部に放出される時にもニュートリノが生成される。これは、衝撃波によりコア内部の原子核
が破壊されることで陽子と中性子が生成され、衝撃波通過後に生成された陽子によって電子捕
獲が起こり中性子とニュートリノが生成される為である。また、衝撃波がコア通過後、電子捕
獲、陽電子捕獲、電子・陽電子対消滅により、3世代のニュートリノ・反ニュートリノが生成
される事になる。以下に、陽電子捕獲、電子・陽電子対消滅反応の式を示す。

n + e+ → p + ν̄e (2.16)

e− + e+ → νx + ν̄x (2.17)

γ → νx + ν̄x (2.18)

ここで、xは e, µ, τ の 3世代ニュートリノの内のどれか一つが選択される。ニュートリノが放
出されてから光学を用いた観測が行えるようになるまで数時間の時間差があり、ニュートリノ
を観測する事により重力崩壊直後の星の観測を行う事が出来るようになる。

SNEWS(The SuperNova Early Warning System)[28]と呼ばれるニュートリノ信号の観測を
光学系の観測に生かすというシステムが考えられており、ニュートリノの到来方向情報を加え
る事により、超新星爆発の発生点への制限を与えることが期待される。
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2.2 液体シンチレータによる到来方向測定の原理

1イベントごとの液体シンチレータによる反電子ニュートリノの到来方向測定は未だ行う事
が出来ていない新技術である。本節では到来方向の測定原理について述べる。

2.2.1 液体シンチレータの基本的性質

液体シンチレータは主に有機溶媒及び溶質 (蛍光体)で構成されているが、その他界面活性剤
や何かしらの添加物が加わっている場合がある。これらの使用量によって液体シンチレータと
しての特性が決まる。

構成物質:溶媒

溶媒は液体シンチレータの大部分を占めており、次の条件を満たす事が望ましい。

• シンチレーションの発光過程におけるエネルギー伝達効率が良い

• 溶質の発光スペクトル付近に溶質の吸収スペクトルが存在しない

• 溶質を良く溶かす事

構成物質:溶質

蛍光体は放射線エネルギーを光エネルギーに変換するもので、一般に溶質と呼ばれている。
溶質はその作用によって第一溶質と第二溶質に分かれている。第一溶質は蛍光体、第二溶質は
波長変換剤として使用される。溶質の性質は次のようになる。

• 蛍光量子収率の大きなもの

(蛍光量子収率) =
(蛍光放出の分子数)
(励起状態の分子数)

(2.19)

• 最大発光の波長が光電子増倍管の最高感度の波長と一致する

• 蛍光の減衰時間が短い (クエンチングの影響を少なくするため)

• ストークス・シフトが大きい (溶質の吸収スペクトルと発光スペクトルの重なりが小さい
こと)

• 溶媒に十分な量の溶質が溶解する

溶質は通常略号で表されており、第一溶質としてPPO及びButyl-PBDなどが広く用いられ
ており、第二溶質としてはDMPOPOP及び bis-MSBなどが良く用いられている。

19



発光機構

放射線励起による液体シンチレータの発光は次のような段階を得て起こる。

1. 放射線エネルギー吸収による溶媒分子の励起

2. 溶媒分子間のエネルギー移行

3. 励起溶媒分子から溶質分子へのエネルギー移行

4. 第一溶質分子による発光

1重項-1重項間の輻射的遷移によって生じるものを蛍光、3重項-1重項間の輻射的遷移によって
生じたものを燐光という。蛍光は数 nsec以内に生じるため、シンチレーション光の速い成分を
形成し、燐光はスピンの反転を伴う禁制遷移である為、∼ 10−4sec以上の長い寿命を持つ。速
い成分と遅い成分との相対的な強度は放射線の電離能によって決まり、パルス波形弁別の基礎
となっている。

図 2.9: 分子のエネルギー移動と電子遷移 [36]
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クエンチング

液体シンチレータの発光性能を低下させる原因としてクエンチングがある。クエンチングの
原因として次のようなものがある。

1. 化学クエンチング

　放射線励起により溶媒が励起し、そのエネルギーが溶質によって伝達されるまでの過
程で起こるエネルギー移動によるエネルギー損失のことを化学クエンチングと言う。こ
れは、物質の化学的性質により決まる。

2. 色クエンチング

　溶質の発光スペクトルと重なるような吸収スペクトルを持つ物質が液体シンチレータ
中に存在する場合、生じた蛍光の一部が吸収される。このようなクエンチングを色クエ
ンチングという。

3. 酸素クエンチング

　液体シンチレータ中の溶存酸素によるクエンチングを酸素クエンチングという。酸素
分子は強い電子受容性を持つため、放射線エネルギーにより励起された 1重項状態の溶
媒分子とエキシプレックスを形成しやすい。エキシプレックスとは、励起状態の分子が
異なった種類の基底状態の分子と会合して出来る励起錯体のことである。エキシプレッ
クスにより次のようなクエンチングが起こる。

1M∗ +3 O2→ (M+・O−
2 )∗→1M +3 O2 (2.20)

ここで 1Mは 1重項状態の溶媒分子、3O2は 3重項状態の酸素分子である。光エネルギー
が酸素分子の方へ移動してしまいクエンチングが生ずる。シンチレータ内の酸素を取り
除く為に窒素ガスやアルゴンガスによるバブリングが行われる事がある。

4. 濃度クエンチング

　溶質の濃度を増やしすぎた際に起こるクエンチング。溶質の発光スペクトルが吸収スペ
クトルと重なっている時に溶質が蛍光を自己吸収してしまうことにより起きる。

5. 電離クエンチング

　重粒子のようなエネルギー損失が大きな粒子が液体シンチレータ中を飛行する時に起
こるクエンチング。粒子の飛跡にそって電離・励起分子の密度が高い領域が作られ、発光
効率が低下してしまう事が原因であると考えられる。

21



2.2.2 到来方向測定原理

ここでは反電子ニュートリノの到来方向測定の原理について述べる。反電子ニュートリノの到
来方向測定は陽電子の発光点と中性子の捕獲点をベクトルで結ぶ事により行う事が出来る。逆
β崩壊反応により放出される陽電子や中性子の放出角、飛行距離について述べ、原理的にニュー
トリノの到来方向測定が可能である事を示す。

陽電子

逆β崩壊反応により放出される陽電子は放出方向に偏りがなく等方的に放出される。以下に
逆β崩壊反応の反応断面積の計算により導き出される陽電子の平均放出角と反電子ニュートリ
ノのエネルギーの関係を示す [16]。図 2.10より陽電子の平均放出角< cosθe >はほぼ 0となっ
ている。また、陽電子は放出されてから即座にエネルギーを落とし対消滅を起こす。その飛行
距離は数mm程度であり、陽電子の発光点はほぼ反電子ニュートリノの発生点であると考える
事が出来る。

図 2.10: 逆β崩壊反応の全散乱断面積と発生陽電子の平均角度分布

中性子

逆β崩壊反応により放出される中性子は、ニュートリノが数MeV程度の低エネルギーの場
合、運動エネルギーは 100keV程度となる。放出された中性子は液体シンチレータ中で弾性・非
弾性散乱を繰り返して熱化中性子になる。中性子の進行方向に対する中性子の散乱角 cosθscat.

は以下のようになる [29]。

< cosθscat. >=
2

3A
(2.21)

ここで、Aは中性子が散乱される原子の原子番号である。1MeV以下のエネルギーでは炭素原子
による散乱よりも水素原子による散乱の方が散乱断面積が大きくなるため、式 (2.21)ではA=1
と考える事が出来、散乱角は小さい。反電子ニュートリノのエネルギーごとの中性子の放出角
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と中性子の運動エネルギーの関係を図 2.11に示す。ニュートリノのエネルギーが 3MeV以下の
時は、中性子の運動エネルギーは十数 keV以下であり中性子の反跳角は 35°以下に抑えられて
いる。以上より、中性子は反電子ニュートリノの到来方向の情報を保持していると考える事が
出来る。

図 2.11: ニュートリノのエネルギーごとの中性子の運動エネルギーと反跳角の相関:ニュートリ
ノのエネルギーが 3MeV以下の時は中性子の運動エネルギーは十数 keV以下であり、中性子の
反跳角は 35°以下に抑えられている。

到来方向測定原理

液体シンチレータ内での陽電子の飛行距離が短い事と中性子の放出角が小さいため、陽電子
の発光点と中性子の捕獲点をベクトルで結ぶ事でニュートリノの到来方向測定は可能である。
しかし、従来の液体シンチレータ検出器では到来方向測定をする為にはいくつかの問題点があ
る。一つは逆β崩壊反応により放出された中性子が陽子に捕獲されるまでの時間が平均 210µsec
と長く、中性子が液体シンチレータ内で弾性・非弾性散乱を得て方向情報を失ってしまうことで
ある。二つ目は、中性子捕獲原子核が陽子であることから、陽子が中性子を捕獲した際 2.2MeV
のガンマ線を放出する。ガンマ線は液体シンチレータ内を長距離飛行するため中性子の捕獲点
を正確に見積もることが難しくなる。
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そこで、陽子よりも中性子捕獲断面積が大きく、中性子を捕獲した際に液体シンチレータ内
を長距離移動しない重粒子を放出する原子核を液体シンチレータ内に添加する事を考える。候
補としては以下の二つの原子核が挙げられる。

1. 10B (3835barn)

n +10 B → 7Li ∗ +α　 (BR = 94%, Q = 2.3MeV) (2.22)
7Li∗ → 7Li +γ　 (Eγ = 0.48MeV)

n +10 B → 7Li +α (BR = 6%,Q = 2.8MeV)

2. 6Li (940barn)

n +6 Li → 3H +α (Q = 4.8MeV) (2.23)

10Bは中性子捕獲断面積が 3835barnと大きくα線を放出する反応があるが、94%の確率で
0.48MeVのガンマ線を放出してしまう。そのため、ガンマ線により中性子捕獲点の情報がぼや
けてしまう。6Liは中性子捕獲断面積は 940barnと 10Bより低いが、中性子捕獲時はα線と 3H
の二つの重粒子しか放出しない為、中性子捕獲点を精度良く見積もる事が出来ると考えられる。
図 2.12と図 2.13にそれぞれの原子核を液体シンチレータに添加したときの中性子捕獲点の位
置決定精度と反電子ニュートリノの到来方向に対する中性子吸収点の角度分布を示したヒスト
グラムを示す。中性子捕獲原子核の添加が無い場合や 10Bを導入した時に比べると 6Liを液体
シンチレータに添加した時の中性子捕獲点の位置決定精度、中性子捕獲点の角度分布は共に良
くなっていることが分かる。全イベント数の 68%のイベント数を角度分解能と定義した時、角
度分解能はそれぞれ表 2.1のようになる。以上よりニュートリノの方向検出には 6Liを液体シ
ンチレータ内に添加する事が最適である。

原子核 角度分解能

中性子捕獲原子核無し 118.6度
10B(1.0wt%) 114.1度
6Li(0.15wt%) 90.1

表 2.1: 中性子捕獲原子核と角度分解能
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図 2.12: 中性子捕獲原子核添加による位置決定精度の違い:青いヒストグラムは 6Liを液体シン
チレータに添加した時の位置決定精度。赤いヒストグラムは 10Bを添加したときで、緑のヒス
トグラムは中性子捕獲原子核を液体シンチレータに添加していない時の中性子捕獲点の位置決
定精度。

図 2.13: 反ニュートリノ到来方向に対する中性子捕獲点の角度分布:青いヒストグラムは 6Liを
液体シンチレータに添加した時、赤いヒストグラムは 10Bを添加した時で、緑のヒストグラム
は中性子捕獲原子核を液体シンチレータに添加していない時の中性子捕獲点の角度分布
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2.3 ニュートリノの到来方向観測の歴史と進行中の新技術の開発

到来方向観測のこれまでの研究やリチウム含有液体シンチレータを用いた観測実験について
まとめる。

2.3.1 到来方向観測のこれまでの結果

これまで、ニュートリノの到来方向観測を行った検出器として水チェレンコフ光を用いた
SK(スーパーカミオカンデ)[30]や SNO実験 [7]と解析的に到来方向測定を行った CHOOZ実
験などがある。

水チェレンコフ光

水チェレンコフ光による測定は次のような反応を利用している。

νe + e−→νe + e− (2.24)

電子散乱によって放出される電子はその進行方向にリング状のチェレンコフ光を放出する。こ
の時、チェレンコフ光と電子の進行方向の成す角 θは以下のように計算される。

cosθ =
c
nv

(2.25)

ここで、nは媒質の屈折率、vは粒子の速度、cは光速である。図 2.14は太陽ニュートリノの
角度分布を表しており、cos(θsun)=1にイベントが集中しているのが見て取れる。しかし、水
チェレンコフ光での方向検出のエネルギー閾値は地球ニュートリノのような低エネルギー領域
までには感度がない。

図 2.14: SK：太陽ニュートリノの角度分布 [30]
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CHOOZ

CHOOZの検出器は 5トンのガドリニウム入りの液体シンチレータを有しており、約 1km離
れた二つの原子炉からのニュートリノを観測している。図 2.15のように、∼2500イベントの逆
β崩壊イベントを測定し角度分布について議論している。ガドリニウムは中性子を捕獲した際
にガンマ線を放出するため中性子捕獲点の決定精度が悪く、ニュートリノの方向感度は十分と
はいえない。

図 2.15: CHOOZ実験：原子炉ニュートリノの到来方向に対する中性子吸収点の角度分布 [31]

2.3.2 観測技術の研究状況

リチウム含有液体シンチレータは小型実験で実用化に向けた開発が行われ始めている。本節
ではリチウム含有液体シンチレータを将来的に使用する予定である小型実験やニュートリノの
方向検出技術を 1イベントごとに行おうとしている実験について述べる。

Liを含有したシンチレータを用いた小型実験

将来的に Liを含有したシンチレータを使用してニュートリノ振動の解析を行おうとしてい
る実験としてNuLat[32]や SoLid[33],PROSPECT[34]などがある。それぞれの検出器の質量と
ニュートリノ源までの距離は以下のようになっている。どれも短期線長のニュートリノ振動実
験であり、ステライルニュートリノの観測をモチベーションとしている。これらの実験は独自
に開発したリチウムを含有したシンチレータを使用しており、その作成方法の公開や商品化は
されていない。また、多数のセルに分けてセグメント化した検出器をデザインしているなど、
本研究とは異なる検出機構を持ち、本研究の要求性能にあったリチウムを含有したシンチレー
タの開発は必須である。リチウムを含有したシンチレータを使用するメリットとしては波形弁
別能力が良く、Acccidental ガンマ線などのバックグラウンド除去に有効な点である。

実験 添加物 MWth L(m) Mtarget(ton)

PROSPECT(USA) Gd,6Li 20-120 4 &10 1&10
SoLid(UK) 6Li 45-80 6∼8 3
NuLat(USA) 10B,6Li 1500 3∼8 1.0

表 2.2: Liを含有したシンチレータを有する小型検出器
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方向検出技術を利用する小型実験

反電子ニュートリノの到来方向測定を将来的に行おうとしている実験として 10Bを利用した
SANTA(Segmented AntiNeutrino Tomography Apparatus)実験がある [35]。ターゲットとす
るシンチレータの質量は数百トンとなっている。検出器の概要を図 2.16に示す。Capture Layer
とTarget Layerが層状に並んでおり、Target Layerで逆β崩壊反応を検出し、10Bが含有され
ているCapture Layerで中性子捕獲イベントを検出する。エネルギー、時間情報を用いて陽電
子と中性子の運動量ベクトルを計算することにより、式 (2.26)のように p⃗νe を計算し、間接的
に反電子ニュートリノの到来方向を測定しようとしている。シミュレーションにより見積もら
れた角度分布を図 2.17に示す。大型の検出器では角度のエラーの割合が大きくなっているが、
検出器の層の厚みが小さくなるにつれて方向感度が増しているのが分かる。

p⃗νe = p⃗n + p⃗e (2.26)

ここで、p⃗nと p⃗eは中性子、陽電子の方向ベクトル (単位ベクトル)である。

図 2.16: SANTA実験

図 2.17: SANTA実験:角度分布。点線は中性子の方向のみを考慮した時、実線は中性子の捕獲
点と陽電子の発光点をどちらも考慮した時。横軸はニュートリノの角度分布を表しており、縦
軸は計算された角度分布よりも角度のエラーが大きくなる確率である。
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第3章 研究目的

反電子ニュートリノの到来方向測定に向けて必要な技術であるリチウム含有液体シンチレー
タと高位置分解能を持つイメージング検出器の開発はこれまで独立に行われて来た。本研究で
は、原子炉などの高レート反ニュートリノ源を用いた小型サイズの到来方向感度を持った新型
検出器の開発を目標に、独立に行われてきた先行研究の成果と問題点を見直し、新たな目標設
定を行った。

3.1 先行研究の成果と問題点

反電子ニュートリノの到来方向測定を行う為には、リチウムを含有した液体シンチレータと
イメージング検出器の開発が必要である。本節ではこれらを組み合せた新型検出器に要求され
る性能について述べる。

リチウムを含有した液体シンチレータ (LiLS)

リチウムを含有した液体シンチレータは開発途上の液体シンチレータであり、新たに要求値
を決め開発する必要がある。到来方向観測の検出効率を上げる為、逆β崩壊反応によって放出
される中性子は 6Liによって高確率で捕獲される必要がある。6Liを 0.15wt%溶かすと中性子
の捕獲率が 90%となる事が分かっており、先行研究では 0.15wt%の 6Liを含有させる事を目
標としていた [38]。6Liの含有量の要求性能を満たす事を目標に開発された LiLSの構成と性能
を以下の表 3.1、表 3.2に示す。

物質名 混合比

有機溶剤 プソイドクメン 40 wt%
界面活性剤 POE(10)ノニルフェニルエーテル 40 wt%
リチウム化合物 臭化リチウム水溶液 20 wt%
発光物質 PPO 5.0 g/l

表 3.1: 先行研究における LiLSの構成物質と混合比

Li[wt%] 6Li[wt%] 減衰長 [cm] 発光量 [%] 後発信号のエネルギー [MeV]

作成結果 1.04 0.078 64.6 47.1± 0.1 0.38
先行研究での目標 2.0 0.15 ≧ 70 ≧ 100 －

表 3.2: LiLSの性能と先行研究における目標値の比較 : 減衰長は波長 400nmにおける値、発光
量はKamLANDの液体シンチレータとの比較値。
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先行研究では、6Liの含有量を含め基礎性能は目標値に達していない。しかし、本研究室で
既に入手に成功している 6Liが 95%に濃縮してある LiBr・H2Oを使用することにより目標性
能に到達する事が出来ると考えられている。[39]にて濃縮してあるリチウム化合物を使用した
際の LiLSの性能が記してある。

6Li [wt%] 減衰長 [cm] 発光量 [%]

濃縮 LiBr 0.15 135 122

表 3.3: 濃縮した LiBr・H2Oの使用を仮定した LiLSの性能 : 減衰長は波長 400nmにおける
値、発光量はKamLANDの液体シンチレータとの比較値。

しかし、表 3.3については、濃縮した LiBr・H2Oを使用した際の詳細な混合比についてや発光
量測定の条件についての詳細が記述されていなかったため、本研究では再現性の確認を行った。

イメージング検出器

反電子ニュートリノの到来方向測定を達成する為には先発信号と後発信号を十分分離出来る
ような位置分解能が必要である。ここでは先行研究の結果からイメージング検出器に要求され
る位置分解能について議論する。

0.15wt%の 6Liを液体シンチレータに含有した場合の中性子の平均飛行距離と平均捕獲時間
は Geant4 シミュレーション [37]により見積もられており、それぞれ 4.4cmと 20µsecである
[38]。

図 3.1: リチウム含有液体シンチレータ内の逆β崩壊反応

従って、4cm以下の位置分解能があれば先発信号と後発信号を分離する事は可能であるが、
イメージング検出器の位置分解能が悪くなるに従って、反電子ニュートリノの到来方向情報の
精度は悪くなってしまう。先行研究により行われたシミュレーション結果 ([39])を元に位置分
解能と角度分解能の関係を見積もった。このシミュレーションでは、原子炉ニュートリノのエ
ネルギースペクトルから陽電子のエネルギーと中性子のエネルギー、中性子の放出角を計算し
シミュレーションにインプットパラメータとして入れている。図 3.3に示す様に、ある一定方
向から反電子ニュートリノが飛来して来たと仮定し、陽電子反応点 (点A)と中性子捕獲点 (点
B)を結ぶベクトルとの成す角を位置分解能を考慮して評価している。ここで、Vector1は陽電
子反応点と中性子捕獲点を結んでおり位置分解能を考慮していないときの方向ベクトルであり、
Vector2は陽電子反応点と中性子の捕獲点に位置分解能の効果を入れた時の方向ベクトルであ
る。また、6Liの含有量は 0.15wt%で、図 3.2のように検出器は 30Lサイズを仮定している。
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図 3.2: 仮想実験室

図 3.3: 位置分解能の影響前後の方向ベクトル
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理想的な状況での位置分解能と角度分解能の関係は以下のようになる。位置分解能が 0.5cm
の時と 1.5cmの時の角度分解能は、位置分解能を考慮する前とした後で違いはあまり見られな
い。位置分解能が 1.5cmから、1cm悪くなっていくごとに角度分布はフラットな方向へ変化し
て行き、反電子ニュートリノの到来方向の情報は失われていっている。よって、本研究では 90
度程度の角度分解能の達成を目標に 1.5cm以下の位置分解能を有する光学系の開発を目指す。

位置分解能 角度分解能

考慮無し 90°
0.5 90°
1.5 91°
2.5 95°
3.5 98°
4.5 100°

表 3.4: 理想的な場合の位置分解能と角度分解能の関係

図 3.4: 位置分解能と角度分解能の関係:黒いグラフが位置分解能を考慮しない時、赤いグラフ
が 0.5cm、緑のグラフが 1.5cm、青いグラフが 2.5cm、黄色いグラフが 3.5cm、マゼンタのグラ
フが 4.5cmの位置分解能を考慮したときの角度分布。
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ここで、イメージング検出器については [40]にて particle IDを目的に開発されている。こ
の反射型の光学系は KamLANDの内部にいれることを想定して開発が行われていたが、反電
子ニュートリノの到来方向測定にも応用することが可能である。以下に 30Lサイズの検出器を
想定した、光学系の性能を示す。図 3.6は反射型の光学系の被写界深度内の物体面での像の大
きさを表している。最も悪くなるところで約 18mm、最も良くて 7mm以下の大きさとなって
おりほとんどの場所で要求値を満たしている事が分かる。

図 3.5: 反射型の光学系

図 3.6: 反射型の被写界深度:縦軸は物体面での像の大きさ、横軸は焦点距離を 0mmとしたと
きの前後 150mmでの光源の位置を表している。
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反射率 材質により様々
Primary Mirror(半径) 145mm
Secondary Mirror(半径) 75mm
焦点距離 1000mm
画角 8°(焦点距離の位置で± 142.5mm)
位置分解能 (物質サイズ) 18mm≧ (被写界深度± 150mm)

表 3.5: 反射型の仕様

この光学系は光検出器とともに使用する必要があり、浜松フォトニクスの 256chマルチアノー
ド光電子増倍管アッセンブリ H13700Aの使用が第一候補としてあがっている。256ch MAPMT
は 1ピクセルの大きさは約 3mmと小さい。また、ダークノイズも少なく本研究の目的に適し
ている。本研究での測定では、256chのマルチアノード光電子増倍管の使用の前段階として安
価に手に入り、比較的簡易に使用できる 64chマルチアノードPMT(H12700型)を用いている。

図 3.7: 256ch MAPMT(H13700A)
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到来方向測定の原理検証は高レートのニュートリノ源 (原子炉など)の近くに検出器を設置し
て行う事を考える。この時、先発信号のエネルギーよりも後発信号のエネルギーの方が低くな
ると考えられるため後発信号を基準に取得光電子数を考える。取得される光電子数は以下の式
で計算出来る。

取得光電子数 = (液体シンチレータの発光効率)× (後発信号の見た目のエネルギー)

× exp(
飛行距離
減衰長

)× (光学系の集光率)× (光検出器の量子効率) (3.1)

先行研究において開発が行われている LiLSとイメージング検出器を組み合わせた際の取得
光電子数は以下のように求める事が出来、取得光電子数は 1p.e.に満たない事が分かる。

9050(photon/MeV) × 0.471(発光量)× 0.38(後発信号の見た目のエネルギー (MeV))

exp(−150mm

646mm
)(減衰長) × (

π× 1252

4π× 10002
− π× 752

4π× 8752
)× 1.02(反射率 : 100%を仮定)

× 0.24(量子効率 (MAPMT256ch)) = 0.64p.e. (3.2)

(3.3)

ここで、1MeVあたりの photon数はKamLANDで最適化された値を使用しており、発光量
はKamLANDで使用されている液体シンチレータの発光量との比を取った値になっている。
現状で達している LiLS+イメージング検出器の性能を表 3.6に示す。

6Li含有量 取得光電子数 位置分解能 (光学系のみ)

先行研究の性能 0.078wt% 0.64 p.e. ∼1.8cm

表 3.6: 独立に行われて来た先行研究の開発を組み合わせたときの検出器の性能
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3.2 本研究の開発

先行研究を組み合せることで達成出来ている性能と本研究の要求値について表 3.7にまとめ
る。取得光電子数は現状では要求値を満たしていなく、新しく発光量の高い LiLSの開発また
は集光能力の高いイメージング検出器の開発が必要である。
本研究では、リチウム含有液体シンチレータの性能を悪化させている界面活性剤の改善を行

い、性能が最も良くなる構成を決定した。また、リチウム含有液体シンチレータの特徴の理解と
して波形弁別性能の測定を行い、後発信号撮像の際にバックグラウンドとなりうる accidendal
ガンマの除去能力を見積もった。
作成されたリチウム含有液体シンチレータとイメージング検出器で後発信号の撮像を行い評

価を行った。この測定により、シンチレーション光の位置を撮像により特定するという新技術
の確立を目指した。

6Li含有量 取得光電子数 角度分解能 (位置分解能)

先行研究における検出器の性能 0.078wt% 0.64 p.e. 未測定 (数mm∼1.8cm)
要求性能 0.15wt% 1 p.e.以上 90度程度 (1.5cm以下)

表 3.7: 新型検出器の性能と要求される性能：先行研究では要求性能を満たす事が出来ていない。

以下では各章ごとの開発について述べる。
”第 4章 LiLSの開発”にて、より性能が良くなるような LiLSの開発のために素材の見直しを

行い評価した。最適な LiLSを開発後、長期安定性の評価・後発信号の測定を行った。また、新
型検出器の設置時にバックグラウンドとなる可能性がある accidental ガンマ線の除去率を測定
により見積もる為に波形弁別性能の評価を行った。

”第 5章 新型検出器の開発”では、単体のイメージング検出器と 30Lサイズの LiLSを組み合
せた新型検出器を作成し、後発信号の撮像を行った。また、複数のイメージング検出器の使用
を想定したフォトンシミュレーションを行うことにより、現実に近い状況で反電子ニュートリ
ノの角度分解能の評価を行った。
光学系の開発については、新たに屈折型の光学系の導入を考え開発を行った。しかし、取得

光電子数や画角などの性能を考慮した結果、反射型の光学系の方が最適であることが分かった。
本研究で新たに開発された屈折型の光学系については”付録 B”に示す。
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第4章 LiLSの開発

先行研究では、入手可能性の低さを考慮して自然存在比のリチウム化合物を使用することで、
LiLSの作成方法の確立を目指したが、目標性能を達成する事は出来なかった。その後、6Liを
95%まで濃縮した化合物を一定量入手する事が出来た、先行研究の作成手法を踏襲し、本研究
によって構成物質の最適化を行った。また、新型検出器のデザインを決める上で必要となる、
基礎性能や 6Liによる中性子捕獲反応のエネルギー測定、バックグラウンド低減に向けた波形
弁別性能の実測結果についても述べる。

4.1 LiLSの作成

本研究により、濃縮したリチウム化合物による LiLSの最適化を行う。

4.1.1 LiLSの作成手法

LiLSの作成手法を図 4.1に示す。リチウム化合物は水に溶けやすく油に溶けにくいため、油
を主成分とする LiLSを開発する際にまずリチウム化合物を水に溶かす。リチウム水溶液とし
た後、界面活性剤 (ミセルを形成する事により水と油を混ぜ合わせる事が出来る)を用いて水溶
液を油に溶かし LiLSを作成する。

��
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�����
�
���
�	��

LiLS�

図 4.1: LiLSの作成手法
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4.1.2 ベースとなる溶媒の選定

先行研究では一般的な液体シンチレータに用いられるPC(1,2,4トリメチルベンゼン (一般的
にプソイドクメンと呼ばれる))を溶媒として使用していた。本研究では新たに LAB(リニアア
ルキルベンゼン)を候補として考え試してみたが、LABに少量の界面活性剤を溶かすとすぐに
液体がゲル状になってしまい、どの界面活性剤を使用しても無色透明な溶液を作成する事は出
来なかった。これは、LABがPCに比べてもともと粘性が高いため、粘性が同じく高い界面活
性剤と混ぜ合わせるとゲル化しやすくなってしまう為であると考えられる。よって、本研究で
も PCをベースに開発を行う事とした。

4.1.3 リチウム化合物・界面活性剤の選定

発光量、透過率が良い液体シンチレータを作成する為にリチウム化合物と界面活性剤の選定
には以下の二つの条件が必要である。

1. リチウム化合物・界面活性剤ともに溶解後、無色透明になるもの

2. 自然発火・毒性など危険でなく、取り扱いが容易であるもの

液体シンチレータが着色してしまった場合色クエンチングが起こり発光量は著しく低下する。
危険性については将来的に大型化を考える場合、安全に検出器の作成・運用するのに必要な条
件である。

1.リチウム化合物の選定

上記の条件かつ簡単に手に入り水への溶解度が高いリチウム化合物を選定すると使用可能な
リチウム化合物は大分絞られる.

リチウム化合物 性質

LiI 黄褐色
LiNO3 危険物第一類
LiOH 金属を腐食することにより水素を発生、空気との混合により引火爆発の危険性あり
LiF 水への溶解度が非常に低い (0.27g/100g(25℃))
LiN3 毒性有り
Li2S 卵の腐った臭い、目や皮膚に接すると炎症や痛みが生じる
Li2SO4 水への溶解度が低い (2.17g/100g(25℃))

表 4.1: リチウム化合物の選定

表 4.1より大部分のリチウム化合物は色・危険性・溶解度から除外され、候補となりそうな
リチウム化合物は先行研究において使用されていた LiBr・H2Oと LiClのみであった。
以下の表に二つのリチウム化合物の特徴をまとめた。表 4.2から、20℃に対するリチウム化

合物の溶解度は LiBr・H2Oの方が上となっており、6Liを目標量液体シンチレータに溶かすた
めには LiBr・H2Oの方が良い事が分かる。また中性子捕獲断面積は、表 4.3より 79Brの方が
中性子捕獲断面積が小さく、ガンマ線のエネルギー領域も 6Liが中性子を捕獲した際のエネル
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ギー領域と重なっていない事が分かる (実際はクエンチングによりα線と 3Hのエネルギーはは
るかに低くなる)。よって、本研究でも先行研究と同じ LiBr・H2Oを使用する事にした。

リチウム化合物 溶解度 (20℃) 分子量 PH

LiBr・H2O 280g/100g 104.8 弱アルカリ性
LiCl 55g/100g 42.39 弱アルカリ性

表 4.2: LiBr・H2Oと LiClの性質の比較

化合物 自然存在比 (%) 中性子捕獲断面積 [barn] 放出される粒子
6Li(7Li) 7.5(92.5) 940(0.0454) 4.8MeVのα線と 3H
79Br(81Br) 50.69(49.31) 11(2.7) 7.9MeVのγ線
35Cl(37Cl) 75.76(24.24) 44.1(0.433) 5MeV∼8MeVのγ線

表 4.3: LiBr・H2Oと LiClの中性子捕獲断面積の比較

2.界面活性剤の選定

リチウム化合物同様、界面活性剤も色がついているものが多く、白色または無色透明である
界面活性剤を選択した場合、使用できる界面活性剤は制限される。その中でも条件を満たす界
面活性剤を１５種類、様々な組成で 100サンプル以上作り以下の 2点について評価した。

1. ゲル状になっていない

2. 無色透明になっている

界面活性剤の候補を表 4.4にまとめた。界面活性剤には HLB値という親水性、親油性を表
す指標が存在する。製品に記載されているHLB値はグリフィン法によりHLB値が定義されて
おり (HLB値は 0∼20まであり 0に近ければ近いほど親油性が近く、20に近ければ近いほど親
水性の界面活性剤になっている)、本実験ではHLB値により使用可能な界面活性剤の選定が出
来ないか調べるため、4 ∼ 18の様々なHLB値を試した。結果として以下の界面活性剤のうち
11種類は LiLSにする過程でゲル化または不透明溶液になった。透明な溶液になった界面活性
剤は POE(20)ノニルフェニルエーテル、POE(10)オクチルフェニルエーテル、POE(10)オク
チルフェニルエーテル (molecular biology grade)の三つであった。固体の界面活性剤は白色の
溶液になることが多く無色透明にはならなかった。また、本研究の結果から親水性よりの界面
活性剤の方が水を油に良く溶かしていた。これらの界面活性剤について発光量、透過率測定を
行い最適なものを選択する。
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界面活性剤 特徴 HLB値

液体
モノステアリン酸ジグリセリル (DGMIS) 微黄色～黄色 5.5
POE(5)硬化ヒマシ油 (HCO-5) 無色～微黄色 6.0
POE(40)硬化ヒマシ油 (HCO-40) 無色～微黄色 12.5
(先行研究) POE(20)ノニルフェニルエーテル (NS-210) 無色液体 13.3
POE(10)オクチルフェニルエーテル (Triton X-100) 無色液体 13.5
POE(10)オクチルフェニルエーテル (Triton X-100 mbg) 無色液体 13.5
POE(9)2級アルキルエーテル (BT-9) 無色液体 13.5
POE(12)2級アルキルエーテル (BT-12) 無色液体 14.5
固体
非イオン自己乳化ワックス (WAX-230) 白色フレーク -
モノステアリン酸グリセリル (MGS-AV) 白色・粒 4.0
モノステアリン酸グリセリル (自己乳化型)(MGS-BSEV) 白色・フレーク 8.0
ステアリン酸グリセリル (MGS-150V) 白色片状 10.0
POE(50)硬化ヒマシ油 (HCO-50) 白色 微黄色 13.5
POE(20)ベヘニルエーテル (BB-20) 白色 微黄色 16.5
POE(20)POP(4)セチルエーテル (PBC-34) 白色 16.5
POE(50)オレイルエーテル (BO-50V) 白色・微黄色・フレーク 18

表 4.4: 界面活性剤の候補 (*mbg=molecular biology grade)

図 4.2: 左から透明、黄色、ゲル状になった LiLSを示す
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4.2 LiLSの基礎性能評価: 発光量測定

新型検出器のデザインを決める上で発光量は重要なパラメータの一つである。章4.1.3の界面活
性剤の選定で候補として上がった界面活性剤を使用したLiLSの発光量測定を行い、KamLAND
で現在使用されている液体シンチレータ (ドデカン:80%,プソイドクメン:20%,PPO:1.36g/l)(以
降KamLAND液シンと呼称する)と LiLSの相対的な発光量を評価した。

4.2.1 測定原理

137Cs線源により放出されるガンマ線が液体シンチレータ内で後方散乱をする時、一定のエ
ネルギーを液体シンチレータ内で落とす。ガンマ線が物質と相互作用をする際、光電効果・コ
ンプトン散乱・電子対生成の 3種類が存在する。液体シンチレータの主要な構成成分となって
いる炭素とガンマ線の各エネルギーごとの反応断面積とそれぞれの相互作用の関係を以下の図
4.4に示す。液体シンチレータ内において、662keVのガンマ線が相互作用するイベントではコ
ンプトン散乱が支配的となっている。このとき、液体シンチレータに入射していくガンマ線の
エネルギーをEγ、電子の静止質量をmec2(0.511MeV)である時、反跳電子のエネルギーEeの
関係は式 (4.1)のように書ける。

Ee = Eγ −
Eγ

1 + Eγ
mec2

(1 − cosθ)
(4.1)

反跳電子のエネルギー Eeはθ=180°の時最大となる (コンプトンエッジ)。このときのエネ
ルギーを Eemaxとすると

Eemax = Eγ −
Eγ

1 + 2Eγ
mec2

(4.2)

となる。この時、反跳電子のエネルギーは 477keVであり、後方散乱されたガンマ線は 185keV
である。
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図 4.3: 137Cs線源の崩壊図

図 4.4: ガンマ線と炭素の反応断面積:横軸は光子のエネルギーを表している。σ p.e.は光電効
果、σ coherentはレイリー散乱、σ incoherentはコンプトン散乱、κnは原子核の場での対生成、
κeは電子の場での対生成、σ nucは原子核による光の吸収を示す。
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4.2.2 測定手法

本実験では反跳電子 (477keV)を液体シンチレータで測定し、後方散乱されたガンマ線をNaI
シンチレータで測定する。本実験で用いた装置を図 (4.2.2)に示す。それぞれのPMTからの信
号は、直接CAMACへと転送される信号とNaIと液体シンチレータを同時計測するための信号
の二つに分けられる。NaI側と液体シンチレータ側で同時計測された信号を測定する事によっ
て、バックグラウンドを軽減し効率的にデータの取得を行う事が出来る。また、発光量を測定
する際に酸素クエンチングによる発光量の低下が問題となる。正しく液体シンチレータの発光
量を見積もる為、クエンチングの対策は必要である。発光量測定の前に酸素を取り除くため窒
素パージを行った。以下にその手順を示す。

1. 洗浄したバイアルに測定サンプルを 100ml入れる

2. グローブボックスを窒素で満たし、550ml/minで 5分間バイアル内を窒素でパージする

3. 空気が入らないようアラルダイトでバイアルを完全に密封し、バイアル表面をエタノー
ルにて洗浄し測定装置にセットする

4. 図 4.2.2に示した測定装置にて 7200秒間測定を行う。

図 4.5: 発光量測定のセットアップ

4.2.3 測定結果

測定により得られた反跳電子と後方散乱したガンマ線のヒストグラムを図 (4.9)に示す。NaI
シンチレータで後方散乱したガンマ線のイベントを選択することにより描かれたヒストグラム
が左の赤いヒストグラムであり、ピークが立っている部分が反跳電子 (477keV)により得られ
るエネルギーである。このピークをガウシアンでフィッティングし発光量の比較を行っている。
それぞれの LiLSの発光量測定の結果を以下の表 4.5に示す。先行研究では、POE(20)ノニル
フェニルエーテルを使用した際の発光量はKamLAND液シンの 1.22倍となっていたが、本研
究では (何十回もいろいろな混合比で LiLSを作成・測定して発光量の最適化を行った結果)0.83
倍という結果となった。先行研究で記されていた発光量の測定手法は細かく書かれていなく、
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KamLAND液シンと LiLSの体積を同じにして測定していたのかや窒素パージ後、窒素パージ
前どちらの発光量か、数年前に購入した界面活性剤と本実験でも新しく購入した界面活性剤で
何かしら製法が異なっているのかなどが考えられるが原因は不明である。結果として、先行研
究で使用されていた LiLSに比べて今回新しく導入した界面活性剤を使用して作った方が良い
結果になった。

液体シンチレータ 発光量 (KamLAND液シン比)

KamLS 1.00
LiLS(POE(20)ノニルフェニルエーテル) 0.83± 0.033
LiLS(POE(10)オクチルフェニルエーテル) 0.93± 0.030
LiLS(POE(10)オクチルフェニルエーテル (mbg)) 0.91± 0.032

表 4.5: 発光量測定の結果 (*mbg=molecular biology grade)

図 4.6: 例として、LiLS(POE(10)オクチルフェニルエーテル)の発光量測定結果を示す: 黒いヒ
ストグラムは液体シンチレータ側で測定されたエネルギー分布である。また、NaIシンチレー
タ側で後方散乱したガンマ線のイベントを選択して描かれたヒストグラムが左の赤いヒストグ
ラムである。赤いヒストグラムでピークが立っている部分が反跳電子 (477keV)により得られ
るエネルギーとなっている。右の 2次元ヒストグラムは横軸が液体シンチレータで得られたイ
ベントを表しており、縦軸がNaIシンチレータ側で得られたイベントを表している。イベント
が集中している箇所が後方散乱したガンマ線によるイベントとなっている。
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4.3 LiLSの基礎性能評価: 透過率測定

液体シンチレータの基本性質として、透過率は発光量と同じく重要なパラメータの一つであ
る。本実験ではシクロへキサンをベースとして用い、9cmのセル内での透過率を測定した。

4.3.1 測定原理

測定に使用した装置を図 4.7に示す。透過率測定にはHITACHI製 U-3900 Spectrometerを
用い、10cmセルと 1cmセルの透過率をそれぞれ測定する。二つのセルの差を取る事によって、
セルの影響がキャンセルされた状態で透過率を測定出来る。本測定では透過率が 100%に近い
シクロヘキサンをベースラインとして設定し、ベースラインに対する相対的な値を透過率とし
た。また、測定した透過率 T(%)から以下の式 (4.3)を用いて減衰長 L(cm)を計算する事が出
来る。ここで、減衰長とは液体シンチレータの発光が e−1となる長さである。

T = e−
9cm

L (4.3)

図 4.7: Absorption Meter
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4.3.2 測定手法

透過率の測定には二種類のセルを使い、以下の手順で作業を行う。

1. アセトンを用いてセルの内側と外側をきれいに拭く

2. ゴミがついていない事を確認後、セルを装置にセットする

3. 装置にセットされたセルに sampleを入れ、測定を開始する

4. 一つの sampleにつき三回測定を行い、平均値を取る

4.3.3 測定結果・考察

測定データを図 4.8に、得られたデータの 400nmの透過率と式 (4.3)から計算される減衰長
を以下の表 4.8に示す。透過率測定では先行研究の結果を殆ど再現する事に成功した。またこ
れらの結果から、透過率でも先行研究で使用されていた界面活性剤よりも今回新たに導入した
界面活性剤を使用して作成した LiLSの方が良い結果になっている事が分かった。

LiLS(界面活性剤) 透過率 (%) 減衰長 (cm)

LiLS(POE(20)ノニルフェニルエーテル) 93.57% 134.8± 3.5cm
LiLS(POE(10)オクチルフェニルエーテル) 94.77% 167.9± 4.3cm
LiLS(POE(10)オクチルフェニルエーテル (mbg)) 94.85% 170.6± 4.4cm

表 4.6: LiBr・H2Oと LiClの中性子捕獲断面積の比較

図 4.8: LiLSの透過率:黒いグラフがPOE(20)ノニルフェニルエーテルを使用して作ったLiLS、緑
のグラフがPOE(10)オクチルフェニルエーテルを使用して作ったLiLS、赤いグラフがPOE(10)
オクチルフェニルエーテル molecular biology gradeを使用して作った透過率のグラフである。
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4.4 LiLSの構成の決定

以上の発光量・透過率測定の結果より、先行研究で使われていたPOE(20)ノニルフェニルエー
テルを用いて作った LiLSよりも POE(10)オクチルフェニルエーテルを使用した方が性能が良
くなる事が分かった。また、POE(10)オクチルフェニルエーテルを使用した場合と POE(10)
オクチルフェニルエーテル molecular biology gradeを使用した場合で性能に大きな違いは見
られなかった。コスト面で考えると 1Lあたりの値段が POE(10)オクチルフェニルエーテル
molecular biology gradeの方が 4倍近くするため、将来低コストで大容量の検出器を作成する
事を考えた際、POE(10)オクチルフェニルエーテルの方が最適であると判断した。本研究では、
POE(10)オクチルフェニルエーテルを使用してLiLSを作成する。以下に最適化されたLiLSの
構成を示す。

構成物質 割合

有機溶媒 PC 82%
界面活性剤 POE(10)オクチルフェニルエーテル 18%

リチウム水溶液 LiBr・H2O(LiBr・H2O:水=140g:50g) 31g/l
発光剤 PPO 5.4 g/l

表 4.7: 本研究で開発された LiLSの構成

4.5 bis-MSB添加LiLS

イメージング検出器に使用する光学系では、高波長側の方が反射率、透過率などのパラメータ
が良くなると考えられる。本研究では波長変換剤である bis-MSB(0.1g/l)を用いた場合の LiLS
の基礎性能の評価結果について述べ、Bis入り LiLSの使用可能性について述べる。

4.5.1 測定結果・考察

以下に実験結果を示す。bis-MSBを導入する事で、bis-MSBの発光波長領域 (付録に記載:420∼440nm)
における透過率が変化していない事が確かめられた。また、発光量は KamLAND液シンと比
較した場合、1.03倍となっており bis-MSBを導入することで発光量が増大している。よって、
本研究では bis-MSBを使用した LiLSにより新型検出器の評価を行っていく。

液体シンチレータ 発光量 (KamLAND液シン比)

bis-MSB入れる前の LiLS 0.93± 0.030
bis-MSB入り LiLS 1.03± 0.028

表 4.8: bis-MSBを使用した時の発光量測定結果
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Constant  3.6± 169.4 

Mean      0.4± 163.4 

Sigma     0.47± 21.34 
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図 4.9: Bis-LiLS入り LiLSの発光量測定結果を示す: 黒いヒストグラムは液体シンチレータ
側で測定されたエネルギー分布である。また、後方散乱したガンマ線のイベントをNaIシンチ
レータ側で選択して描かれたヒストグラムが左の赤いヒストグラムである。よって、赤いヒス
トグラムでピークが立っている部分が反跳電子 (477keV)により得られるエネルギーである。右
の 2次元ヒストグラムは横軸が液体シンチレータで得られたイベントを表しており、縦軸がNaI
シンチレータ側で得られたイベントを表している。イベントが集中している所が後方散乱した
ガンマ線によるイベントとなっている。
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図 4.10: LiLSの透過率:青いグラフが bis-MSBを入れる前の LiLSの透過率、赤いグラフが
bis-MSBを入れた LiLSの透過率である。
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4.6 長期安定性の評価

測定した LiLSの発光量の時間推移を観察する事により液体シンチレータの長期安定性の評
価を行う。LiLSの温度による劣化の違いを見積もった後、短期間で長期的な測定を行う為に加
速劣化試験を行い評価した。

4.6.1 測定原理

アレニウスの式から、反応速度と温度には式 (4.4)のような関係がある。

k = Ae−
E

kBT (4.4)

ここで、kは反応速度、Aは定数、kB はボルツマン定数、Tは温度、Eは活性化エネルギーと
なっている。
ある温度T1の時の反応速度を k1、ある温度がT2(T2>T1)の時の反応速度を k2とすると温度
上昇による反応速度の上昇率は式 (4.5)から導かれる。

k2

k1
=

Ae−
E

kBT2

Ae−
E

kBT1

= e−
E
kB
× (T1−T2)

T1T2 (4.5)

ここで活性化エネルギーは定性的にしか導く事が出来ない量であり、一般的には 10度上昇す
ると反応速度は 2倍になると言われているが物質の内部構成により、3倍にも 10倍にもなる。
ここで、反応速度の温度による違いを見積もることを考える。１パルスを考えた時、単位体積
の液体シンチレータから出てくる蛍光 (シンチレーション光)の光子の総数 Nは以下の式で表
される。

N = N0φ (4.6)

ここで、N0は励起された蛍光分子の濃度であり、φは励起された蛍光分子の内どれだけが発光
遷移するかを表すパラメータであり量子収率と呼ばれる。
また、励起された蛍光分子の濃度N0は次のように与えられる

N0 =
JexA(1 − 10−εCl)

V
(4.7)

ここで、Jexは試料に当たる励起光の強さ、Aは照射光束の断面積、lは試料中の光路長、V=Al
は試料の照射体積、εはモル吸光係数、Cは基底状態にある蛍光分子のモル濃度である。
蛍光測定において充分希薄な (εCl ≪ 1)溶液を考えると

N0 ≈ 2.303JexεC (4.8)

となる。よって、式 (4.6)は以下のように書き直すことが出来る [36]。
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N ≈ 2.303JexεCφ (4.9)

以上より発光量と基底状態にある蛍光分子のモル濃度は比例関係にある。ここで、一次反応A
→Xの反応速度を考えると反応速度と反応物Aの濃度の関係は以下のように表される。

−d[A]
dt

= k1[A] (4.10)

ここで、[A]は t日後の反応物Aの濃度、k1は反応速度定数、tは時間を表している
t=0の時の反応物 Aの濃度を [A]0とすると、式 (4.10)は両辺を積分する事により以下のよ

うに書き換えられる。

[A] = [A]0e−k1t (4.11)

今回の測定では、十分に時間が経過した後、蛍光分子はすべて反応しないため、t時間後の
反応物濃度を [A]1とした時

[A] = [A]0e−k1t + [A]1 (4.12)

と書き直される。よって、t時間後の発光量は式 (4.9)の Cに式 (4.12)を代入することにより
以下の式 (4.13)で表される。

y = Be−kt + C (4.13)

ここで、t時間後の発光量を y(ch),反応速度定数を k(/day),時間を t(day),定数をそれぞれB,D
としている。
本研究では 1次反応を仮定し、液体シンチレータ内の反応速度を式 (4.13)によりフィッティ

ングすることで見積もる。

4.6.2 測定結果・考察

　本研究では LiLSを常温で放置した場合と 45度の恒温槽に入れた場合の反応速度定数を見
積もった。サンプルとした LiLSは 100mlをバイアルに入れ、酸素によるクエンチングを防ぐ
ため窒素パージ後、蓋とバイアルの隙間にアラルダイトを塗り隙間から空気が入り込まないよ
う密閉した。その後、発光量測定を定期的に行う事により劣化具合を評価した。また、アラル
ダイトが完全に固まるのを待ち、LiLSがある程度安定するのを待ってから 45度の恒温槽に入
れたため、作成してから二日後の発光量の値を 0日として常温と 45度で比較した。結果は図
(4.11)のようになり、式 4.13を用いてフィッティングした。フィッティングした結果の反応速
度定数はそれぞれ以下のような結果となった。
25度: 6.67× 10−2± 0.014(/day)
45度: 3.95× 10−1± 0.099(/day)
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図 4.11: 常温で放置した場合と 45度の恒温槽に入れた場合の長期安定性の評価:縦軸は発光量
(adc ch)を表しており、横軸は作成してからの時間 (day)。

よって温度が 20度上がる時、劣化速度は約 5.9倍になると見積もる事が出来、10度の上昇
では約 2.4倍の上昇率になる事が分かった。
以上の結果を踏まえ、45度の恒温槽に保管した際の長期安定性を従来KamLANDにて使用

されている液体シンチレータと比較することにより評価した。ここで、液体シンチレータは常
温で使用する事を考え、45度では 5.9倍の加速劣化が起こるとした。結果は、図 4.12のように
なり、bis-MSB入りの LiLSは始めの 1∼2ヶ月で 1割程度の劣化、PPOのみの LiLSは 2割程
度の劣化をした後、安定した発光量になる結果となった。通常の LiLSに比べ bis-MSB入りの
方が長期安定性が良くなる事が分かった。

図 4.12: 45度の恒温槽に入れ加速劣化試験をした結果。縦軸は (LiLSの発光量)/(KamLSの発
光量)、横軸は LiLSを作成してからの時間 (day) : 緑のグラフが bis-MSB入りの LiLSの長期
安定性の測定結果であり、赤いグラフが bis-MSBが入っていない LiLSの長期安定性の測定結
果である。
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4.7 後発信号のエネルギー測定

イメージング検出器の開発を行う為には、6Liが中性子を捕獲した際のエネルギー (後発信号)
を正確に見積もる必要がある。後発信号のQ値は 4.8MeVであるが、電離クエンチングにより
エネルギーはQ値に比べて低くなる。本研究では観測エネルギーを実測によって求める。

4.7.1 測定原理

中性子が捕獲されるまで∼100µsec(この測定では 6Liは濃縮しておらず、6Liが自然存在比で
存在している Liを使用)である事を利用して、遅延同時計測により後発信号のエネルギーを見
積もった。中性子線源として、252Cf線源を使用しおり、図 4.13にその崩壊図を示す。252Cfは
約 96.9%の割合でα崩壊を起こし、約 3.1%の割合で自発核分裂を起こす。自発核分裂を起こし
た際に中性子を放出し、同時に分裂した一部の分裂片は励起状態にあるため、それらから多く
のガンマ線 (即発ガンマ線)も放出される。中性子のエネルギーは 0.01MeVから 30MeVまで幅
広く分布するが、平均値は 2.3MeVとなっており、一回の自発核分裂で平均 3.8個の中性子が
放出される。また、ガンマ線のエネルギーは平均 1MeV程度となっており、平均 9.7個のガン
マ線が放出される。また、エネルギーキャリブレーションには 137Cs線源と 60Co線源を用いた
(図 4.3、図 4.14)。

図 4.13: 252Cfの崩壊図

図 4.14: 60Coの崩壊図
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4.7.2 測定手法

実験セットアップを図 4.16に示す。線源は 252Cf線源を使用し、近くにNear detectorとして
PC LS(PC:100%、PPO:5g/l)を設置、Far Detectorとして体積が 15Lサイズのアクリルボッ
クスを設置し中には LiLSを入れた。アクリルボックスは 5inch PMTの接着面以外アルミホイ
ルで囲んである。これは PMTのフォトンの集光率を良くする為である。
図 4.18に回路図を示した。まず、Near Detectorとして設置した 2inchに信号が入るとGate

Generatorに start信号が送られる。その後、2inchで信号が検出されてから 200µsec以内に
5inchで信号が検出されると Gate Generatorに stop信号が送られるようになっており、その
時の 5inchと 2inchで検出された電荷をADC 回路で検出、start信号が来てから stop信号が来
るまでの時間差を SCALERで検出するようになっている。また、Gate Generatorに start信
号が来てから 200µsec以内に信号が来なかった場合、2inchからの信号を 200µsecの delayをか
けて、Gate Generatorに強制的な stop信号として送られるようにしてある。以上の回路を組
む事で、BGを大幅に削減する事が出来、6Liの中性子捕獲イベントを効率良く取り出す事が出
来る。本実験では、まず adc chをエネルギーに変換する為に 137Cs線源と 60Co線源の実測値
とシミュレーションによりキャリブレーションを行った。

図 4.15: 実験セットアップ (5インチ (拡大)) 図 4.16: 実験セットアップ (全体像)
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図 4.17: 回路図

図 4.18: 時間相関図
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4.7.3 エネルギーキャリブレーション

エネルギーキャリブレーションは 137Cs線源と 60Co線源を用いて行った。セットアップは図
4.19にあるように、それぞれの線源をアクリルボックスの上に置いて測定し、モンテカルロシ
ミュレーションを行いエネルギーの値を決めた。測定は暗室の中で行っており、後方散乱によ
る測定は場所の関係上できなかった。測定結果を図 4.20に示す。得られたピークの値をガウシ
アンでフィッティングした際の adc chはそれぞれ表 4.9となった。

線源 adc[ch]
137Cs 162.1± 1.8
60Co 373.4± 3.5

表 4.9: 137Cs線源と 60Co線源の adc chの値

図 4.19: エネルギーキャリブレーションセットアップ

図 4.20: エネルギーキャリブレーションの測定結果。左が 137Cs線源を用いた場合の測定結果
で、右が 60Co線源を用いた場合の測定結果。
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4.7.4 モンテカルロシミュレーション

　次にシミュレーションにより 15Lサイズのアクリルボックス内でガンマ線がどのようにエ
ネルギーを落とすかの確認を行った。

• ガンマ線の発生点はアクリルボックスの中心から上に 18cm(実際の測定と同様の場所)

• ガンマ線は 360度ランダム方向に照射

• 137Cs線源のエネルギーは 662keV、60Co線源のエネルギーは 1.173MeV、1.33MeV(両方
同時)

シミュレーションの geometryは図 4.21に、シミュレーション結果を図 4.22に示す。ガウシア
ンでフィッティングした結果、137Cs線源のエネルギーは 417.6keV、60Co線源のエネルギーは
928.5keVとなった。

図 4.21: simulationのセットアップ

図 4.22: 左のヒストグラムは 137Cs線源のシミュレーション、右のヒストグラムは 60Co線源の
シミュレーション。フィッティングはそれぞれガウシアンで行われている。
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次に、実際に得られたデータとシミュレーションの整合性を確かめた。図 4.23より、137Cs
線源と 60Co線源両方ともピーク付近では、シミューレションと実測値は良く合っている。実
測のデータでシミュレーションと合っていない部分はバックグラウンドによるズレである。

図 4.23: 黒いヒストグラムがシミュレーションにより得られた結果であり、赤いヒストグラム
が実測により得られたデータとなっている。実測のデータで低エネルギー領域でイベント数が
高くなっている部分はバックグラウンドにより寄与である。

以上の結果より、adc値とエネルギーの補正関数を作った。補正関数は式 (4.14)で表される。

y = ax + b (4.14)

ここで、a=0.002399,b=0.02865は定数、xは adc値、yはエネルギー (MeV)を表している。
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p0        4.753e-05± 0.002399 
p1        0.01085± 0.02865 

 / ndf 2χ  2.033e-10 / 0
p0        4.753e-05± 0.002399 
p1        0.01085± 0.02865 

図 4.24: 横軸が実測により得られた adc値であり、縦軸がエネルギー (MeV)となっている。
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4.7.5 測定結果・考察

後発信号の測定結果は図 4.25のようになった。左のヒストグラムは 5inchで測定されたエネ
ルギー分布を表しており、横軸は式 (4.14)を用いたキャリブレーションで adc chをエネルギー
に直した値となっている。ピークをガウシアンでフィッティングしている。真ん中のヒストグ
ラムは、2inchでイベントを検出してから 5inchでイベントが検出されるまでの時間差の分布
を表しており、式 (4.15)でフィッティングしてある。

y = Ae−
t
T + B (4.15)

ここでA,Bは定数、yはイベント数、Tは中性子の捕獲時間、tは時間差である。

　フィッティングにより得られた中性子の捕獲時間は 88.8± 6.0µsecとなっている。また、右
のヒストグラムは横軸をエネルギー分布 (keV)、縦軸を時間分布とした時の 2次元ヒストグラ
ムとなっており、ピークとなっているエネルギー領域において時間相関を確認する事が出来る。
252Cf線源を置いた際に時間相関が見られるイベントで一定のエネルギー領域にピークが立つよ
うなイベントは 6Liの中性子捕獲イベント (後発信号 : α+3H)のみであると考えられる。従っ
て、後発信号の観測エネルギーは 540.7± 14.9keVとなる。この測定により、発光量・減衰長
と合わせてイメージング検出器の評価のための性能評価を行う事が出来た。第 5章ではこれら
の測定を元に新型検出器のシミュレーションでの評価を行う。

図 4.25: 後発信号の測定結果
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4.8 LiLSの波形弁別性能の評価

小型検出器を原子炉などのニュートリノ源の近くに設置する場合、accidental ガンマ線が大
きなバックグラウンドになると考えられる。本研究ではガンマ線と後発信号の識別のため波形
弁別性能を評価する。液体シンチレータの信号波形はその構成成分により異なるが、検出され
る粒子の種類によって発光減衰の時定数が異なる成分が存在する。そのため、ガンマ線による
発光と中性子が 6Liによって捕獲された際に放出されるα線と 3Hなどの重粒子による発光で
はその強度比の違いからイベントを分離する事が出来る。

4.8.1 測定原理

後発信号として放出されるα線と 3Hなどの重粒子はピーク後の波形がβ線やガンマ線など
の軽粒子と比べ緩やかとなっている (図 4.26)。ピーク後の波形の電荷の比を取る事により波
形弁別を行う。このような波形弁別の手法は Double Gate法と呼ばれる。本測定ではピーク
後-10nsecから 200nsecを Total Chargeとし、ピーク後+30nsecから 200nsecを Tail Charge
として Charge Ratio= TailCharge

TotalCharge を定義しガンマ線による信号と後発信号の比較を行った。

図 4.26: α線とガンマ線の波形の違い

図 4.27: Tail Chargeと Total Chargeの定義
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4.8.2 測定手法

セットアップは後発信号の測定で用いたセットアップと同じである。バックグラウンドを大
幅に削減して純粋な後発信号のイベントを取得するために 5inchと 2inchで同期がとれたイベ
ントを先発信号とし、先発信号から 200µsec以内に取得されるイベントを後発信号として遅延
同時計測を行う。252Cf線源は 2inchの近くに配置しており鉛に囲われている。また、アクリル
ボックスも鉛で囲われているため、バックグラウンドの寄与はほとんど無いと考えられる。
回路図を図 4.28、タイミング相関図は図 4.29に示す。5inchからの信号と 2inchからの信号

をそれぞれ 200MHz FADC boardに通す。信号を取得するとアナログ信号が矩形波に変換さ
れHit Sumから出力される。この際、5inch又は 2inchどちらか一方のみの信号が出力される
場合 20mVの矩形波 (以降 single eventという)がHit Sumから出力され、5inchと 2inchの信
号の同期がとれた信号が出力される場合は 40mVの矩形波 (以降 double eventという)が出力
されるようになっている。Hit Sumから出力されたイベントを Fan IN/OUTにより二つに分
け、片方を-31.2mVに閾値を設定したDiscriminatorに通す。そうする事で double eventのみ
がDiscriminatorから出力されため、200µsecの幅を持った矩形波がGate Generatorから出力
される。このイベントが先発信号となる。また、Fan IN/OUTで分けられたもう一方の信号は、
Discriminatorの閾値を低くし single eventの信号も通るようにする。先発信号により出力され
た 200µsecの幅を持った矩形波とこの信号の同期がとれた信号が後発信号となる。

図 4.28: 回路図 (波形弁別)
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図 4.29: タイミング相関図 (波形弁別)

4.8.3 測定結果・考察

測定結果を図 4.30に示す。それぞれのヒストグラムはTrigger間の時間差により色分けされ
ている。ここで 5µsecから 200µsecの領域で時間カットしたイベントでは一定のエネルギー領
域にピークが見られる。先発信号で 200µsec以内に偶然高速中性子がエネルギーを落としたイ
ベントやバックグラウンドではこのようなピークが立つ事はない。また、陽子による中性子捕
獲イベントでは 2.2MeVのガンマ線が放出されるが、15Lサイズのアクリル容器内では全エネ
ルギーを落とさないため幅広いエネルギー領域にイベントが分布する。よって、このピークは
6Liによる捕獲イベントであると考えられる。
また、後発信号のエネルギー (Total Charge:400chから 900ch)でイベントセレクションをし

た際の時間分布を図 4.31に示す。後発信号のエネルギー測定と同様に式 (4.15)でフィッティン
グした結果、88.43± 7.32µsecとなり誤差の範囲内で測定値が一致していることが分かった。
次に 137Cs線源をアクリルボックスの上に置き、ガンマ線の波形データを取得した。137Cs線源
を用いた時と後発信号のデータを取得した際のCharge Ratio vs Total Chargeの 2次元ヒスト
グラムを図 4.32に示す。また、得られたガンマ線と後発信号の charge分布図 4.33に示す。図
4.32より後発信号のピークとガンマ線のピークではCharge Ratio=0.25付近で良く分離出来て
いる事が分かる。
図 4.33では二つのヒストグラムのイベント数は規格化している。本研究では、青い点線で

囲ってある charge領域で Charge Ratioの比較を行った。その比較を行ったヒストグラムが図
4.34となっている。左のヒストグラムがガンマ線と後発信号の Charge Ratioを比較したヒス
トグラムとなっており、Charge Ratioが 0.25付近でそれぞれのヒストグラムが分離出来てい
る事が確認出来る。右のグラフは後発信号の取得率に対する、ガンマ線の除去率を表している。
後発信号の取得率を 90%とした時のガンマ線の除去率は 94.3%となり、大幅にガンマ線を除
去出来ることの確認が出来た。
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図 4.30: Total ChargeとTail Chargeの charge分布:それぞれのヒストグラムはTrigger間の時
間差で色分けされている。黒いヒストグラムは時間カットなしの charge分布、マゼンタのヒス
トグラムは時間差が 200µsec以降のヒストグラム、赤いヒストグラムは時間差が 5から 200µsec
のヒストグラム、青いヒストグラムは時間差が 0µsecから５µsecのヒストグラムとなっている。

図 4.31: 時間分布のヒストグラム:Total Charge 400chから 900chでカット
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図 4.32: Charge Ratio vs Total Charge の 2次元ヒストグラム:左のヒストグラムが後発信号
の撮像を行ったヒストグラムで 5µsecから 200µsecの時間分布内のイベントを取り出している。
右のヒストグラムは 137Cs線源を用いてガンマ線のイベントだけを取り出したヒストグラムと
なっている。

図 4.33: ガンマ線と後発信号の Total Chargeと Tail Chargeを同時にヒストグラムとして描
いた
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図 4.34: ガンマ線と後発信号の Charge Ratioの比較:黒いヒストグラムがガンマ線で赤いヒス
トグラムが後発信号のイベントとなっている。
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4.9 結論 : LiLSの開発

今回開発された bis-MSB入りの LiLSを用いた時のイメージング検出器 (反射型+MAPMT
256ch)の取得光電子数を計算し、先行研究と比較する。

9050(photon/MeV) × 0.9(発光量 (KamLANDLS比))× 0.54(後発信号のエネルギー)×

exp(
150mm

1670mm
)(減衰長) × (

π× 1252

4π× 10002
− π× 752

4π× 8752
)× 1.02(反射率 : 100%を仮定)

× 0.24(量子効率 (MAPMT256ch)) = 2.0p.e. (4.16)

ここでフォトン数はKamLAND液シンの値を使用している。量子効率はMAPMT256ch(H13700A)
の使用を仮定した時の値である。また、Primary Mirrorの半径は 145mmであるが、Primary
Mirrorで反射した後に Secondary Mirrorまでフォトンが届く領域は半径 125mmとなってい
る。反射率は 100%を仮定している。

6Li含有量 取得光電子数 位置分解能 (光学系のみ)

要求性能 0.15wt% 1 p.e.以上 1.5cm以下
先行研究 (未濃縮) 0.078wt% 0.64 p.e. 1.8cm以下
先行研究 (濃縮) 0.15wt% 1.8 p.e. 1.8cm以下
本研究 (濃縮) 0.15wt% 2.3 p.e.(劣化後:2.0 p.e.) 1.8cm以下

表 4.10: 新しく開発した LiLSを用いた新型検出器の性能

先行研究と比較した時、新たに導入した bis-MSBと界面活性剤により取得光電子数は 1.28
倍になっていることが分かる。また、本研究において取得光電子数は平均 2.0 p.e.となってお
り、反射率 100%では目標性能に十分到達している。1p.e.の目標性能までには反射率 70%以上
であれば到達する。第 5章では開発した LiLSと [40]で開発されたイメージング検出器 (反射
型+MAPMT)を用いて新型検出器の実機での測定とシミュレーションによる評価を行っていく。
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第5章 新型検出器の開発

モンテカルロシミュレーションにより新型検出器の評価を行い、十分なフォトンが得られる
場合の角度分解能や検出率の評価を行った。
これまでの先行研究では、取得光電子数が足りなかったため高エネルギーのガンマ線やミュー

オンの撮像を行う事しか出来ていなかった。本研究では、遅延同時計測と波形弁別によるガン
マ線と後発信号の識別をすることによりバックグラウンドを大幅に除去し、後発信号の撮像テ
ストを行った。

5.1 シミュレーションによる性能評価

反射や屈折、散乱の効果を取り入れた場合の角度分解能、検出率などを評価する。複数のイ
メージング検出器の使用の仮定と反射率は十分にフォトンが来る状況を想定し 99%としてシ
ミュレーションを行った。

5.1.1 シミュレーションの条件

開発した LiLSの測定値とイメージング検出器の仕様をシミュレーションにインプットパラ
メータとしていれる。それぞれのインプットパラメータは次の値を参考にしている。光学系は
Primary Mirror、Secondary Mirrorそれぞれの設計により与えられている値から奇数次 (偶数
次)非球面定義式を計算する事によりシミュレーションに形を再現した。

1. LiLS

• 発光量、透過率、後発信号のエネルギー：実測値 (第４章参照)

• 発光波長、屈折率：実測値 (付録参照)

• 散乱、再発光 : KamLAND液シンのパラメータを参考

2. イメージング検出器

• 反射率は 99%を仮定

• 量子効率は 24% : MAPMT256ch H13700A

ここで、奇数次非球面定義式と偶数次非球面定義式は以下のような方程式となっている。

Primary mirror(奇数時非球面定義式)

z =
cr2

1 +
√

1 − c2r2
+ a1 × r3 + a2 × r4 + a3 × r5 + a4 × r6 + a5 × r7 + a6 × r8 (5.1)
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Secondary Mirror(偶数時非球面定義式)

z =
cr2

1 +
√

1 − c2r2
+ b1 × r4 + b2 × r6 + b3 × r8 + b4 × r10 + b5 × r12 + b6 × r14 + b7 × r16

(5.2)
r : 光軸からの距離
z : 光軸方向の座標
c= 1
極率半径：極率

(コーニック係数は 0)
a1 ∼ a6、b1 ∼ b7は定数
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シミュレーションのセットアップ

シミュレーションのセットアップを以下の図 5.1に示す。真ん中にアクリルボックス、中に
30LサイズのLiLSを設置している。その周りに、イメージング検出器を 4群設置し評価を行う。

図 5.1: 新型検出器の性能評価:セットアップ

フォトンシミュレーションの初期条件

逆β崩壊反応により放出される中性子と陽電子の放出角とエネルギーを計算しイベントリス
トを作成する。本研究では以下の手順で、イベントリストを作成し、シミュレーションの初期
条件としてインプットした。

1. ν̄eは ⃗̄νe(1,0,0)から飛来してくると考える。

2. 逆β崩壊の反応断面積の式からある反電子ニュートリノのエネルギー Eν̄e の時の陽電子
の放出角 θeと陽電子のエネルギー Eeを求める。

3. 逆β崩壊に対してエネルギー、運動量保存則を適用する事により中性子の運動エネルギー
Tn、中性子の反跳角 θnを求める。

4. 原子炉反ニュートリノのエネルギー分布 (図 2.7)に従うように Ee、θe、Tn、θnのイベン
トリストを作成する。

5. イベントリストからEe、θe、Tn、θnを読み込み、30Lサイズの液体シンチレータ内のラ
ンダムな位置から中性子と陽電子を同時に放出させる。

本研究では、以下の三つの条件で新型検出器の評価を行った。

1. LiLSとアクリルボックスの屈折率を空気と同じにする。

2. LiLSとアクリルボックスの屈折率を実測値にして周りは空気で囲む。

3. LiLSとアクリルボックスの屈折率を実測値にして周りは屈折率がアクリルボックスに近
いミネラル オイルで囲む。

68



条件 1では、LiLS、アクリルボックス、空気の屈折率が全て同じなので反射、屈折は起こら
ず、角度分解能はミラーのフォトンの取得率と位置分解能のみに依存する。条件 2、条件 3で
はより現実的な状況を仮定した時、つまり反射、屈折によりどのくらい取得イベント数や角度
分解能が変化するかを確認する。

5.1.2 シミュレーション結果

シミュレーションで得られた結果を以下のように解析し、cosθ分布を計算する。

1. イメージング検出器で集光したフォトンのうち、100nsec以内に検出器で取得したイベン
トを先発信号、100nsec以降に取得したイベントを後発信号としそれぞれの位置 (x,y,z)
の平均値を求める。

2. 先発信号の位置 A⃗と後発信号の位置 B⃗をベクトルで結ぶ (A⃗B)。

3. ⃗̄νeと A⃗Bの内積を計算する事により cosθ分布を求める。

シミュレーションにより得られた角度分布の結果を以下に示す。図 5.2はピクセルサイズを考
慮していない時の角度分布である。図 5.3、図 5.4はMAPMT256chとMAPMT64chのピクセ
ルサイズを考慮した時の角度分布である。このとき、再構成された先発信号と後発信号の位置
(x,y,z)が同じピクセル内に収まってしまっていた場合、cosθは計算する事が出来ないものとし
た。また、全イベントに対して 68%のイベントを角度分解能と定義し、それぞれの条件におけ
る角度分解能と検出率を評価した。(6Liによる中性子捕獲イベントに対する cosθが計算出来て
いる割合を後発信号に対する割合としている。)

ピクセルサイズ考慮無し 検出率 後発信号に対する割合 角度分解能

条件１ 66.7% 85.9% 89.7度
条件２ 37.3% 48.1% 94.6度
条件３ 65.5% 80.5% 91.7度

表 5.1: イベントの取得率と角度分解能

MAPMT256ch 検出率 後発信号に対する割合 角度分解能

条件１ 62.2% 80.1% 90.0度
条件２ 34.5% 44.4% 96.0度
条件３ 62.2% 76.4% 93.0度

表 5.2: MAPMT256ch：イベントの取得率と角度分解能

MAPMT64ch 検出率 後発信号に対する割合 角度分解能

条件１ 59.4% 73.3% 92.3度
条件２ 31.6% 40.8% 98.2度
条件３ 59.2% 72.8% 94.7度

表 5.3: MAPMT64ch：イベントの取得率と角度分解能
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図 5.2: 角度分布 (ピクセルサイズ考慮無し)：30Lサイズの検出器内にランダムに中性子と陽電
子のイベントを放出させた時の反電子ニュートリノの角度分布を表している。黒いヒストグラ
ムは条件１、青いヒストグラムは条件 2、赤いヒストグラムは条件 3の時の角度分布である。

図 5.3: 角度分布 (MAPMT 256ch)：30Lサイズの検出器内にランダムに中性子と陽電子のイベ
ントを放出させた時の反電子ニュートリノの角度分布を表している。黒いヒストグラムは条件
１、青いヒストグラムは条件 2、赤いヒストグラムは条件 3の時の角度分布である。
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図 5.4: 角度分布 (MAPMT64ch)：30Lサイズの検出器内にランダムに中性子と陽電子のイベ
ントを放出させた時の反電子ニュートリノの角度分布を表している。黒いヒストグラムは条件
１、青いヒストグラムは条件 2、赤いヒストグラムは条件 3の時の角度分布である。
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5.1.3 シミュレーションによる性能評価：考察・結論

条件 1～条件 3のどの条件でも角度分解能は急激には悪くなっていないが、条件２の検出器
周辺を空気で囲んだ状態よりも条件 3のミネラルオイルで囲んだ状態の方が良い結果となって
いるのが分かる。検出率は条件２で急激に悪くなっている。これは、アクリルボックスと空気
の屈折率の違いから、アクリルボックス表面でフォトンの反射が高確率で起こることやフォト
ンが外側に屈折することにより光学系集光率が落ちてしまうことが原因である。条件３におい
て空気の代わりにミネラルオイルでアクリルボックスの周囲を満たすと検出率は大幅に改善し
ている。

MAPMT256chとMAPMT64chのピクセルの大きさを考慮した時、真ん中に大きな溝が出
来てしまっている。これは先発信号と後発信号のイベントがどちらも同じピクセルに入ったイ
ベントを考慮しないよう解析を行った為であり、将来的には同ピクセルに入ったイベントも解
析に含めることが出来るようなバーテックスフィッターの開発が必要である。今回の解析の仕
方ではMAPMT256chとMAPMT64chの光検出器を比較した時、角度分解能・検出率ともに
急激な悪化は見られなかった。
以上より、十分なフォトンが取得出来る状況下では新型検出器は十分な角度分解能を有して

いることが確認された。
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5.2 後発信号の撮像

開発した新型検出器を用いて後発信号の統計的な撮像を行い、新技術のデモンストレーショ
ンを行う。

5.2.1 実験準備

30Lサイズ LiLSの作成

34cm×34cm×34cmのアクリルボックスの中にLiLSを満たし、30Lサイズの液体シンチレー
タ検出器を作成することを考える。LiLSは第４章で使用していたものと同じ構成で作成した。
再度、下記に LiLSの構成を示す。

体積比→プソイドクメン (PC):界面活性剤 (密度:0.93g/ml)=82% : 18%
PPO=5.4g/l, LiBr・H2O(水溶液)=31g/l,bis-MSB=0.1g/l
(6Liは 0.15wt%(濃縮を仮定))

蓋にはオーリングと複数のネジを使用している。これは LiLSの劣化を抑える為に蓋を厳重に
密閉することによって外部から空気が入らないようにするためである。また、空気中のホコリ
等が液体シンチレータに入り込むと、透過率・発光量の低下や集光するフォトンが散乱される
ことにより撮像された像のボケに繋がる恐れがあるため、液体シンチレータにはなるべくホコ
リ等が入り込まないよう以下の手順で LiLSを作成した。

1. アクリルボックスをクラス 100のクリーンルーム内に持って行き、IPA(イソプロピルア
ルコール)で良く洗浄する。

2. 良く洗浄した 2Lの試薬瓶 14本と 1Lの試薬瓶を 1本用意する。

3. 必要な量の Li水溶液を作成し、1Lの試薬瓶内に保管しておく。

4. 2Lの試薬瓶にあらかじめ計算しておいた量の PC、PPO、bis-MSB、界面活性剤をこの
順で入れる。

5. 1Lの試薬瓶から Li水溶液を測り取り、適量を 2Lの試薬瓶に入れる。

6. 2Lの試薬瓶の中にスターラーを入れ、全て溶けきるまで撹拌させる。

7. 4∼6を 14回繰り返す。

8. アクリルボックスをグローブボックスの中にあらかじめ入れておく。(グローブボックス
は上側を取り外す事が出来るものを使用。)

9. 2Lの試薬瓶に入っているLiLSが全て溶けきったらアクリルボックスの中にLiLSを移し、
グローブボックスを閉める。

10. グローブボックス内を窒素で置換した後、流量を調整しながら約 500L分の窒素で LiLS
をパージし LiLS内の酸素を追い出す。

11. 最後に厳重に蓋を閉め、実験室へと運ぶ。
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作成途中で、一部 LiLSの色が黄色くなってしまうというトラブルがあったが、窒素パージ
後の色は無色透明になった。また、黄色くなった LiLSの発光量を確認するため 100mlのサン
プルを取りバイアルサイズで窒素パージ後、第４章の発光量測定と同じ手法で発光量を測定し
た。結果として第 4章での発光量測定と変わらない結果となった為、作り直さずに使用した。
本研究では開封したばかりの超純水を LiLS作成の際に使用しており、超純水により LiLSが酸
化され黄色く変色したものと考えられる。図 5.6にその他の素材は全く同じものを使用し、超
純水だけ古いものと新しいものを使用した時の違いを示す。

図 5.5: LiLSの作成過程:左の写真は、2Lの試薬瓶に LiLSを作成した時、真ん中はアクリル
ボックスに LiLSを入れ窒素パージをしている時の写真、右は完成した LiLSである。

図 5.6: 古い超純水を使用した時と新しい超純水を使用したときの LiLSの比較:左が新しい超
純水を使用して作成した LiLSで、右が開けてからしばらく経った超純水を使用して作成した
LiLSである。
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試作品イメージング検出器

後発信号撮像のテストの為に試作品として反射型光学系を作成した。試作品の光学系を初め
て作成した [40]では、母材をアクリルとし、アクリルをくり抜いてアルミ蒸着を施した仕様に
なっていた。しかし、自重による歪みから像が三角形になるという問題があった。本研究では、
歪みをなくす為に反射型光学系の母材をアルミにし表面を硬質クロムメッキでコーティングし
てある。試作品として作成した反射型光学系を図 5.7に示す。反射率の簡易的な測定として、パ
ワーメータとレーザーポインターを使用した。図 5.8はその様子であり、実際に測定を行うと
きは暗室にて蛍光灯を消して行っている。レーザーポインターと光学系の距離は [40]と同条件
の約 4cm程度とし、パワーメータへの直接光と光学系からの反射光の比を取る事で反射率の測
定を行った。
反射率測定の結果として最大約 60%程度 (最低 40%程度)となる事が分かり、[40]の時に同

条件で測定した時の反射率最大 48%よりも反射率の向上に成功した。今回の測定は非常に簡易
的な測定となっており反射率の場所依存性などを考慮した光学系の面単位での反射率を測定す
る事は出来ていない。本研究ではまだ試作品の段階であり、問題点を早期に明らかにし次のミ
ラー作成に繋げるという目的があったが、今後現実的な値をインプットしたシミュレーション
を行う為にも、工夫した測定が必要となってくると考えられる。また、この反射型光学系の試
作品により集光される像は [40]の時に問題となっていた、像が三角形になる問題も解消されて
いる。実測とシミュレーションでの像の大きさの比較については”付録B.2”にて詳細を述べる。
本研究での最終目標はMAPMT 256chを用いた測定ではあるが、シンチレーション光や後

発信号の撮像はテスト段階であるため、安価で簡単に使用可能であったMAPMT 64chを使用
して撮像を行った。

図 5.7: 試作品反射型光学系 図 5.8: 試作品反射型光学系の反射率測定
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作成された LiLS、イメージング検出器のプロトタイプを図 5.9のように暗室に設置した。イ
メージング検出器はアクリルボックスの中心から 1m離れた場所に設置している。

図 5.9: LiLSとイメージング検出器を設置した写真。イメージング検出器はアクリルボックス
の中心から 1mの位置に設置している。

検出器を設置後、後発信号の撮像まで以下の手順で行った。

1. 空気漏れなどにより LiLSが大幅な劣化をしていないかの確認

2. ガンマ線源 (137Cs)をアクリルボックスの周りに設置し、イメージング検出器を用いたシ
ンチレーション光の統計的な撮像が出来るかどうかの確認。

3. 後発信号の撮像

76



5.2.2 LiLSの劣化チェック

137Cs線源と 60Co線源を検出器の上部に設置し定期的に発光量を測定することで LiLSの劣
化チェックを行った。検出器が空気漏れしていない場合、第 4章の長期安定性の測定から 10%
程度で劣化は収まるはずである。セットアップは図 5.10に示した。

図 5.10: 137Cs線源と 60Co線源による LiLSの劣化の確認

結果は図 5.11に示す。黒いグラフが 60Co線源を使用した時の発光量の時間変化を表しており、
赤いグラフが 137Cs線源を用いた時の発光量の時間変化を表している。約 30日の測定を行った
結果、それぞれ 10%以下の発光量減少でとどまっている事が分かった。これはバイアルサイ
ズの長期安定性の測定とほとんど変わらない結果となっている。よって、本研究ではアクリル
ボックスの空気漏れはなく、バイアルサイズで測定した発光量と変わらぬ発光量が 30Lサイズ
でも得る事が出来ていると考えられる。

図 5.11: 137Cs線源と 60Co線源を用いて発光量測定した時の発光量の時間変化:黒いグラフが
60Co線源を使用した時の発光量の変化を表しており、赤いグラフが 137Cs線源を用いた時の発
光量の時間変化を表している。
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5.2.3 シンチレーション光の撮像

後発信号の撮像を行う前のテストとして 137Cs線源を検出器の周りに設置して撮像を行った。
137Cs線源からのガンマ線が撮像出来ている場合、場所依存性が見られるはずである。

137Cs線源の配置は、図 5.12にあるように様々な位置に配置した。測定に使用した回路図は
図 5.13に示してある。5インチの PMTからの信号を 200MHzの FADC boardに通す。バッ
クグラウンドに比べて 137Cs 線源によるイベントが非常に多いため、5 インチからの信号は
MAPMTへのトリガーを出す為だけに使用した。また、イベントレートが高くなると FADC
board、MAPMTともにデータを上手く取得する事が出来なくなるため vetoをかけてイベント
レートを 100Hz程度になるように調整している。
図 5.14と図 5.15に線源を何も置かずに撮像した時の 2次元ヒストグラムと線源を 1⃝∼ 4⃝に

配置した時の 2次元ヒストグラムを示す。それぞれのヒストグラムはダークの測定で得られた
1p.e.ピークの 1

2 以上となる値を信号として扱っている。線源を置かなかった時の撮像結果は全
体的に信号が分布しており、線源を置いた時の撮像は設置場所ごとにイベントが異なる場所に
集中していることが分かる。よって、場所依存性が見えていることからシンチレーション光の
統計的な撮像は上手くいっている事が分かった。

図 5.12: 137Cs線源の配置
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図 5.13: 137Cs線源撮像の為の回路図

図 5.14: バックグラウンドの撮像：線源を何も置かずに撮像した結果

図 5.15: 137Cs線源の撮像： 1⃝ ∼ 4⃝の位置に 137Cs線源を配置して撮像した結果
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5.2.4 後発信号の撮像

測定手法

後発信号の撮像は、252Cf線源を用いて行う。実験のセットアップは図 5.16に示した。真横
に 252Cf線源を置いた場合 (ポジション 1⃝)とイメージング検出器の反対側に 252Cf線源を置い
た場合 ((ポジション 2⃝))の 2通りの条件で後発信号の撮像を行う。

252Cf線源は PC LS(PC:100%、PPO：5g/l)のそばに設置し鉛で囲い、鉛でガンマ線を遮蔽
し鉛の外側には中性子のみが飛来するようにする。そこから 50cm程度離して LiLSを設置し、
アクリルボックス表面に 5インチの PMTを直接付ける (5インチ PMTとアクリルボックスの
間に空気の層が出来ないようにオプティカルグリースを付けた)。
回路図を図 5.17に、タイミング相関図を図 5.18、図 5.19に示した。5インチPMTからの信

号と 2インチPMTからの信号のコインシデンスが取れたイベントを先発信号として検出し、先
発信号が来てから 220µsec以内に来た信号を後発信号とした。また、MAPMTでの撮像を行う
時は後発信号のみでトリガーをかけ、時間情報を用いて 200MHz FADC boardとMAPMTの
イベントの同期を取っている。MAPMTは外部トリガーのみを使用しており、5インチのPMT
に信号が入って来た場合MAPMT内に信号が入っていなくとも強制的にデータが出力される
ようになっている。

図 5.16: 後発信号撮像実験のセットアップ
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図 5.17: 後発信号撮像の為の回路図
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図 5.18: 先発信号のタイミング相関図:回路図において赤い矢印を接続している時のみ使用

図 5.19: 後発信号のタイミング相関図
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5.2.5 測定結果

測定結果を以下に示す。第 4章でも行った波形弁別を利用しバックグラウンドの低減を行った。
第 4章と同じ定義でTotal ChargeとTail Chargeを決め、Charge RatioをTail Charge/Total
Chargeとしてイベントセレクションにより後発信号のイベントを選択した。
図 5.20は Total Chargeの分布となっている。黒いヒストグラムがカットなし、緑のヒスト

グラムがCharge Ratio<0.25、青いヒストグラムが<0.20、マゼンタのヒストグラムが<0.15、
赤いヒストグラムが 0.25∼0.4の領域でカットしたヒストグラムである。Charge Ratioを 0.15
以下にすると 200ch∼500ch付近にあったピークがほとんど消えていることが分かる。第 4章で
の波形弁別の測定でも後発信号のイベントは Charge Ratioが 0.15付近にまで来ており、ほぼ
同様の結果が得られている事が分かる。また、逆にCharge Ratioが 0.25∼0.4でイベントを選
択するときれいにピークのみが残っている。図 5.21では、平均捕獲時間は 84.9± 4.5µsecと
なっておりバックグラウンドは多いが、イベントに時間相関が見られるため、後発信号の取得
には成功していると考えられる。図 5.22は、Charge Ratioが縦軸、Total Chargeが横軸の二
次元ヒストグラムである。第 4章の波形弁別の時とは異なり、バックグラウンドが多く後発信
号と重なって見えてしまっているため波形弁別によるイベントの選択は重要である。
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図 5.20: エネルギー分布 : 黒いヒストグラムがカットなし、緑のヒストグラムが Charge
Ratio<0.25、青いヒストグラムが <0.20、マゼンタのヒストグラムが <0.15、赤いヒストグ
ラムが 0.25∼0.4の領域でカットしたヒストグラムである。
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図 5.21: 中性子の平均捕獲時間の分布：横軸は時間 (µsec)で縦軸はイベント数となっている。
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図 5.22: 後発信号測定における Charge Ratioと Total Chargeの二次元分布: 横軸が Total
Chargeで縦軸がCharge Ratioとなっている。200ch∼500chの付近にイベントが集まっている。
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バックグラウンドと 137Cs線源を用いた測定

線源を設置していない状況と 137Cs線源を設置しガンマ線のイベントのみが見えている状況
で Charge Ratioと Total Chargeの分布の確認を行った。137Cs線源はアクリルボックス上部
に設置している。得られた結果はともにCharge Ratioが 0.25∼0.4の付近にはピークは立って
いない。また、0.25∼0.4で Charge Ratioカットをした場合、90%以上のイベントが削減出来
ている。以上より、後発信号の測定の際にCharge Ratioが 0.25∼0.4でピークが見えているイ
ベントは中性子が 6Liにより捕獲された際に放出されるα+3Hであると考えられる。

図 5.23: バックグラウンド測定におけるCharge Ratioと Total Chargeの関係：左のヒストグ
ラムは Total Chargeの分布を表しており、右のヒストグラムは横軸が Total Chargeで縦軸が
Charge Ratioの二次元ヒストグラムとなっている。Charge Ratioが 0.25以上の付近にはイベ
ントがあまり集まっていない事が分かる。

図 5.24: 137Cs線源によるガンマ線測定における Charge Ratioと Total Chargeの関係：左の
ヒストグラムは Total Chargeの分布を表しており、右のヒストグラムは横軸が Total Charge
で縦軸がCharge Ratioの二次元ヒストグラムとなっている。Charge Ratioが 0.25以上の付近
にはイベントがあまり集まっていない事が分かる。
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MAPMTによる後発信号の撮像

以上よりCharge Ratioが 0.25∼0.4、Total Chargeが 200ch∼400chの領域でイベントを選択
してMAPMTでの撮像されたイベントの確認を行った。ポジション 1⃝に 252Cf線源を設置し
た時の取得光電子数の分布を以下に示す。平均光電子数は 0.35p.e.となっており、1p.e.以上の
イベントは 27.8%である。ポジション 2⃝に 252Cf線源を設置した時は平均光電子数は 0.27p.e.
となり、1p.e.以上のイベントは 17.3%程度となった。これら、二つのポジションで得られた
取得光電子数の平均を取った結果は 0.31± 0.04p.e.となった。また、同じ位置からモンテカル
ロシミュレーションで中性子を飛ばし取得光電子数を見積もった結果は 0.49± 0.19p.e.(反射率
40% ∼ 60%)となり、反射率が 40%程で実測とシミュレーションが一致することが分かった。
得られた全取得光電子数内のDarkの割合を見積もる為、MAPMTにカバーを取り付け外から
のフォトンが入らない状態にし、同様の回路、イベントセレクションで取得光電子数を測定し
た。結果は図 5.26のようになり、1p.e.以上の取得光電子数は全体の 0.18%であり、Darkの寄
与はほとんど無視出来る事が分かった。

図 5.25: MAPMTの光電子数の分布：252Cf線源をポシション１⃝に置いたときの光電子数の分
布を表している。平均光電子数は 0.35p.e.で 1p.e.以上の光電子数は 27.8%となっている。
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図 5.26: Darkの光電子数の分布：平均光電子数は 0.02p.e.で 1p.e.以上の光電子数は 0.18%と
なっている。
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実際に撮像された結果とシミュレーションにより撮像された結果を図 5.27、図 5.28に示す。
ポジション 1⃝に 252Cf線源を設置した場合は、線源が設置されている横側からのイベントが多
く集まっていることが分かる。右のヒストグラムはシミュレーションによる撮像の結果で同様
の場所にイベントが集中している。また、ポジション 2⃝では中心付近にイベントが集中してお
り 252Cf線源の設置場所による違いも確認する事が出来ている。

図 5.27: 後発信号の撮像結果：左のヒストグラムはポジション 1⃝に 252Cf線源を設置した時の
撮像結果。右のヒストグラムはシミュレーションを用いた撮像結果。どちらも左側にイベント
が集中しているのが分かる。

図 5.28: 後発信号の撮像結果：ポジション 2⃝に 252Cf線源を設置した時の撮像結果。右のヒスト
グラムはシミュレーションを用いた撮像結果。中心付近にイベントが集中しているのが分かる。
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次にMAPMTからイベントを選択してエネルギー分布がどのように見えるのかの確認を行っ
た。図 5.29はMAPMTのカット領域を表している。図 5.30の左のヒストグラムはMAPMT
からのイベントセレクションによるエネルギー分布の違いを示しており、右のヒストグラムが
シミュレーションで見積もられた中性子捕獲イベントのエネルギー分布を示したヒストグラム
である。図 5.29、図 5.30からMAPMT上でイベントが集中している箇所を選択した場合、中
性子捕獲イベントによるピークがより鮮明に見える事が分かる。図 5.31にはイベントが集中し
ている 6ピクセルのみのイベントを選択した時の 2次元ヒストグラムを示す。イベントを選択
する前に比べてより鮮明に中性子捕獲イベントが見えるようになっている事が分かる。

図 5.29: MAPMTのカット領域：図 5.30で示したエネルギーのカット領域。

図 5.30: MAPMTによるカットを行った後のエネルギー分布：左のヒストグラムの黒いヒスト
グラムが図 5.29において 4ピクセルでイベントを選択したエネルギー分布。緑のヒストグラム
が 2ピクセル、赤いヒストグラムはイベントが集中していない領域でイベントを選択した時の
エネルギー分布。右のヒストグラムは 30Lサイズの検出器内での中性子捕獲イベントのエネル
ギー分布を表しており、MAPMTでイベントが集中している領域でエネルギー分布のイベント
を選択すると 6Liの中性子捕獲イベントと陽子による中性子捕獲イベントのピークが良く見え
る事が分かる。
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図 5.31: MAPMTによるイベントセレクション後のCharge RatioとTotal Chargeの二次元分
布：横軸がTotal Chargeで縦軸がCharge Ratioとなっている。MAPMTによるイベントセレ
クション前 (図 5.22)に比べて中性子捕獲イベントがより鮮明に見えている事が分かる。

5.2.6 後発信号の撮像：考察・結論

以上の結果より、後発信号の統計的な撮像は成功していると言えるため、本研究の目標であ
る新技術のデモンストレーションに成功した。今後、1イベントごとに後発信号の撮像を行う
事を考えた時、バックグラウンドの更なる低減と撮像環境を整える必要がある (イメージング
の妨げにならないような遮蔽や暗室環境の整備 (空気中のホコリ等を減らす等)、プラスチック
シンチレータを用いたミューオン veto等の設置)。また、今回使用した試作品光学系は反射率
が不十分でありフォトンを稼げるよう高反射率ミラーの作成やピクセルの大きさが小さい光検
出器に変えた撮像を行う事なども今後の課題である。

90



第6章 結論と今後の課題

本研究での開発についてまとめていく。

リチウム含有液体シンチレータの開発

リチウム含有液体シンチレータの開発では新たに界面活性剤と bis-MSBを導入した結果、先
行研究に比べて性能が向上したリチウム含有液体シンチレータの開発に成功した。本研究によっ
て新たに開発、最適化されたリチウム含有液体シンチレータの構成を表 6.1に示す。

構成物質 割合

有機溶媒 PC 82%
界面活性剤 POE(10)オクチルフェニルエーテル 18%

リチウム水溶液 LiBr・H2O(LiBr・H2O:水=140g:50g) 31g/l
発光剤 PPO 5.4 g/l

波長変換剤 bis-MSB 0.1g/l

表 6.1: 本研究で開発された bis-MSB入り LiLSの構成

シミュレーションによる評価

複数のイメージング検出器を使用することを想定した新型検出器により角度分解能、検出率
の評価を行った。開発した液体シンチレータのパラメータとイメージング検出器の仕様をフォ
トンシミュレーションのインプットパラメータとすることで、現実に近い条件で角度分解能の
評価を行うことが出来た。アクリルボックスと空気の間での反射が大きく、検出率を上げる為
にはミネラルオイルなどの屈折率が検出器に近い液体の導入が最適である事が確認された。シ
ミュレーションにより見積られた角度分解能は目標値と同程度となっており、反射・散乱・屈
折を考慮してもほとんど要求値を満たすことが確認できた。
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新技術のデモンストレーション

撮像技術の検証のため単体のイメージング検出器とリチウム含有液体シンチレータを組み合
わせた新型検出器を作成した。後発信号撮像のテストでは、遅延同時計測と波形弁別により後
発信号のイベントと accidenntal ガンマ線のイベントを識別しバックグラウンドを大幅に除去
した。結果として後発信号の統計的な撮像と撮像情報を用いた取得光電子数の見積もりに成功
した。

結論

本研究において新型検出器を作成し、新型検出器のデモンストレーション、実測による取得
光電子数の見積もりに成功した。

新型検出器の性能 6Li含有量 取得光電子数 位置分解能 角度分解能

要求性能 0.15wt% 1 p.e.以上 15mm以下 90度程度
計算・シミュレーション 0.15wt% 0.49± 0.19 p.e. 18mm以下 93.0度
本研究 0.15wt% 0.31± 0.04 p.e. 未測定 未測定

表 6.2: 結論 (新型検出器の性能)

今後の課題

本研究の位置付けを図 6.1に示す。反電子ニュートリノの到来方向測定の原理検証に向けて
リチウム含有液体シンチレータの開発とイメージング検出器の設計は完了した。今後は第 5章
での新型検出器を用いた測定により分かった問題点を改善し、新型検出器の性能を目標値に向
け最適化して行く。また、バックグラウンドレートの測定やシールドの設置に向けた評価を行
い、高レートニュートリノ源から反電子ニュートリノの測定を行うことで本研究の目標である
方向検出の原理検証を行う。

図 6.1: 本研究の位置付け:赤が本研究で達成したこと
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付 録A LiLSの開発

A.1 発光波長の測定

光検出器の量子効率の感度領域の決定や、フォトンシミュレーションのインプットパラメー
タとするためにも発光波長の測定は重要な意義がある。本研究ではLiLSの発光波長をPPOの
み液体シンチレータ内に溶かした時と PPOと bis-MSBを溶かした時の両方を測定した。

A.1.1 測定手法

発光波長の測定には、F-2000型分光蛍光光度系 (日立)を用いた。Xeランプを光源としてお
り、ある一定波長の励起光 (本研究では 380nmの励起光を照射)を石英セル内の液体シンチレー
タに照射し、その時の蛍光を PMTによって検出している。

A.1.2 測定結果

結果は図 A.3のようになった。赤いグラフが PPOのみ LiLSに溶かしたとき、黒いグラフ
が PPO+bis-MSBを溶かしたときの発光波長である。PPOのみを溶かした時のピーク波長は
360nm∼380nm付近にあり、PPO+bis-MSBを溶かした時のピーク波長は 420nm∼440nm付近
にあることが確認出来、Biis-MSBを溶かす事で高波長側に発光波長が動いている事が分かる。

図 A.1: LiLSの発光波長：赤いグラフがPPOのみLiLSに溶かしたとき、黒いグラフがPPO+bis-
MSBを溶かしたときの発光波長。

A.1.3 考察・結論

LiLSに PPOのみを溶かした時の発光波長と PPO+bis-MSBを溶かした時の発光波長を測
定することが出来た。bis-MSBは波長変換剤として一般的に使われており、LiLSでの発光波長
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測定でも波長が高波長側に移動しているのが確認出来た。ここでの発光波長の測定は第５章で
行ったフォトンシミュレーションにおけるインプットパラメータとして使用する。
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A.2 屈折率測定

屈折率は液体シンチレータの性質を知る上でも重要なパラメータである。本研究ではbis-MSB
入り LiLSの屈折率を測定しシミュレーションのインプットパラメータとして導入した。

A.2.1 測定手法

光源から一定間隔の波長の光をシンチレータに照射し屈折率の測定を行った。屈折率の測定
装置はアッベ式屈折計 (アタゴ社製)を使用し、光源は分光蛍光光度計 F-2000(日立社製)を使
用した。また、測定波長領域は 430nm∼550nmであり 20nmおきに測定した。測定温度は 25度
の一定値に保つように温度調整を行っている。測定は 3回行い、3回のデータの平均値を LiLS
の屈折率とした。

図 A.2: 屈折率測定装置

得られるデータをM、測定波長をW[nm]とした時、屈折率Nは以下の式で計算される。

N = Psin(63) − arcsin[G × sin(63 − arcsin(H))] (A.1)

P2 = A + BV2 +
C
V2

+
D
V4

+
E
V6

+
F
V8

(A.2)

V =
W

1000
(A.3)

ここで、A=2.9157717, B=−1.00817
100 , C=3.409894

100 , D=2.1965014, E=−1.2386955
10000 , F=1.5766843

100000 ,で
あり

G =
1.7398

P
(A.4)

H =
M

1.7398
(A.5)

である。
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A.2.2 測定結果

上記の測定手法で得られた結果を以下に示す。屈折率 Nと波長W[nm]には以下の関係式が
成り立っており、式 (A.6)を用いてフィッティングを行った。

N(W ) = a +
b

W 2
+

c

W 4
(A.6)

ここで、a,b,cは定数である。

図 A.3: bis-MSB入り LiLSの屈折率測定:25度の温度を一定に保ち測定した結果。

A.2.3 考察・結論

フィッティングによって得られた結果から、式 (A.6)の定数 a,b,cが求まる。400nm付近の
屈折率は本研究の手法では直接測定する事が出来ない為にフィッティングで得られた結果を用
いて低波長側の屈折率を求め、第５章でのフォトンシミュレーションにおけるインプットパラ
メータとした。
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付 録B 光学系の開発

B.1 光学系の開発

LiLSの測定情報 (発光量測定、透過率測定、後発信号のエネルギー測定)を元にイメージン
グ検出器の評価を行う。

B.1.1 屈折型の開発

反射型で満たす事が出来なかった位置分解能を満たす為に、光学設計専門の会社である pho-
tocodingと共同で屈折型の光学系の開発を行った。以下に開発された光学系を示す。

図 B.1: 反電子ニュートリノの到来方向測定の為に設計された屈折型の光学系

図 B.2: 屈折型の被写界深度のグラフ:縦軸は像面での像の大きさ、焦点距離を 0mmとしたと
きの前後 150mmでの光源の位置を表している
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透過率 93%(5枚合わせて)
入射瞳径 44mm
焦点距離 319mm
画角 32°(焦点距離の位置で± 100mm)
位置分解能 (物質サイズ) 6.6mm以下

表 B.1: 屈折型の仕様

レンズの透過率は 5枚で 93%の透過率となる。位置分解能を良くする為には、最適な屈折率
の素材を選ぶ必要があり、その中でも最も透過率が良いものを使用している。屈折型の光学系
では、位置分解能は最も悪い位置で 6.6mmとなり要求値に比べて非常に良い結果となった。次
に LiLSの測定結果から取得光電子数の計算を行う。

9050(photon/MeV) × 0.9(Bis入り LiLSの発光量)× 0.54(後発信号のエネルギー)×

exp(
150mm
1670mm

)(減衰長) ×
π× 222

4π× 3192
× 0.93(透過率)

× 0.24(量子効率 (MAPMT256ch)) = 1.07p.e. (B.1)

ここで、量子効率はMAPMT256ch(H13700A)の使用を仮定した時の値である。
取得光電子数は平均 1p.e.以上を見込める設計となっており、位置分解能も要求性能を充分

満たしている。しかし、画角が 64°(焦点距離の位置で± 10cm)となっており検出器の大きさ
に対して感度がある領域が狭くなっているという問題点がある。

屈折型と反射型の仕様を比較したものを表 B.2に示す。位置分解能は屈折型の方が非常に良
くなっているが取得光電子数と視野は反射型の方が良い性能になっている。また、空気中での
使用のみを考えた設計になっている為、液体シンチレータの屈折率などを考慮すると、取得光
電子数は極端に低くなると考えられ反射型の光学系の方が最適であった。

仕様 屈折型 反射型

位置分解能 6.6mm以下 > 18mm以下
取得光電子数 1.07p.e. < 2.0p.e.
視野 (焦点距離) ± 100mm < ± 142.5mm

表 B.2: 屈折型と反射型の仕様の比較
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B.2 試作品光学系の性能評価

試作品光学系の性能を LED(400nm∼410nm)と CCD Camera(C9300-201)を用いて評価し
た。[40]で作成された試作品光学系では、光学系の自重の歪みにより像が三角形になるという問
題点があった。本研究では、問題点を改善するため母材をアルミにし、表面をクロムメッキで
コーティングした。像の形状と光源を焦点距離から光軸方向に± 150mmずらしたときの像の広
がりを本研究でも確認した。セットアップは図B.3に示してある。図B.4は、光源を-150mm、
0mm、150mmに設置した時の像の形状の確認をした結果となっている。シミュレーションで
得られた像の形状はおおよそ再現出来ているが試作品の方が像が広がってしまっているのが見
て取れる。図 B.5では光軸方向に光源の距離を変化させたときの像の広がりを定量的にシミュ
レーションと比較したものである。シミュレーションと比べると試作品の光学系は像の広がり
が大きくなってしまっているが、極端に悪くなっていなく十分な集光能力はあることが見て取
れる。

図 B.3: 試作品光学系 (反射型) : セットアップ
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図 B.4: 試作品光学系 (反射型) : 像の形の確認。

図 B.5: 試作品光学系 (反射型) : 像の大きさと光軸方向の距離による関係。
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付 録C 238U、232Th崩壊系列

図 C.1: ウラン系列の崩壊系列
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図 C.2: トリウム系列の崩壊系列
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