
修士論文

電子型反ニュートリノの方向検出に向けた
リチウム含有液体シンチレータの開発

東北大学大学院理学研究科
物理学専攻
渡辺　寛子

平成 20年





概 要

液体シンチレーション法は、低エネルギー領域の観測に特化している反面、水チェレ
ンコフ法のようにニュートリノ事象の到来方向測定によりその発生源を探ることが出
来ない。しかし低エネルギーニュートリノの到来方向検出は様々な意義を持ち、検出
器の開発が期待されている。
反ニュートリノの検出は逆 β 崩壊反応 (ν̄ep → e+n)を利用し、先発信号の陽電子

と、熱中性子が平均 200µs後陽電子に捕獲される際に発生する 2.2MeVの γ線を後発
信号として遅延同時計測する。低エネルギーの逆 β崩壊反応において先発信号の陽子
はほぼ等方的に放出され、中性子の反跳は反ニュートリノの到来方向の情報を保持し
ている (3.0MeVにおいて反跳角は 35◦以下)。従って陽電子発生点 ·中性子吸収点を結
ぶベクトルと反ニュートリノの到来方向に相関があるので、この二点を精度良く測定
する事によって反ニュートリノの到来方向測定が可能となる。しかし現存する液体シ
ンチレータでは放出された中性子が十数 cm拡散し位置情報がぼやけ、更に 2.2MeV
の γ線が約 40cmも移動する為に中性子吸収点が特定出来ない。この問題の解決策と
して中性子捕獲断面積が 940barnと陽子の 0.3barnに比べて大きく、液体シンチレー
タ中を長距離移動出来ない α線を放出する原子核を 6Li液体シンチレータに導入する
ことを考えた。
本研究では独自の方法でリチウム含有液体シンチレータの作成方法を開発し、透

過率、発光量といった基本的性能の評価、長期安定性の確認、更に後発信号となる α

線のクエンチ効果の測定を行った。また現在計画中である小型検出器による原子炉反
ニュートリノの到来方向測定への応用に向け、原子炉反ニュートリノのエネルギー領
域におけるリチウム含有液体シンチレータ中の反応の見積もりをモンテカルロシミュ
レーションにより行った。
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第1章 序論

1930年にパウリ (W.Pauli)によってニュートリノの存在が予言されて以来、現在ま
で様々な検出の検出方法が開発されてきた。1956年にライネス (F.Reines)とコーワ
ン (C.Cowan)によって液体シンチレータによる原子炉からの反ニュートリノの初検出
が成し遂げられるまで、実に 26年の時間を要したのはニュートリノが弱い相互作用
しかせず、検出が非常に困難であることを物語っている。
ニュートリノの初検出から半世紀以上たった現在でも、低エネルギー領域の反ニュー

トリノに対してその到来方向の情報を得ることが出来る液体シンチレータは存在しな
い。そこで本研究は長年その開発が待ち望まれている、反ニュートリノの到来方向検
出を目指した液体シンチレータの開発を目指す。
以下、本論文の構成についてまとめる。
第 1章は導入としてニュートリノの主な性質についてまとめる。
第 2章は反ニュートリノの到来方向測定が可能な検出器をどのような研究に応用で

きるのかを、これまでの実験結果を踏まえた上で述べる。
第 3章は検出原理について。
第 4章は方向検出可能な液体シンチレータの性能をシミュレーションを用いて見積

もる。
第 5章は実際にどのようにして液体シンチレータを開発したのか、その方法につい

て述べる。
第 6章は作成した液体シンチレータの詳しい性能評価を行い、検出器として実装可

能かどうか様々な観点から考える。
第 7章で本研究の成果のまとめを行い、これからの課題や問題点を述べる。

1.1 ニュートリノ

1.1.1 物質の構成粒子

物質を構成する粒子にはクォークとレプトンがありそれぞれ 3世代に分類出来る (表
1.1)。電子、ミューオン、タウの 3種類のレプトンは質量を除けば全く同じ性質を持っ
ており、それぞれの反応率等も質量値を置き換えるだけで正確に再現出来る。本研究
で逆 β崩壊を利用して測定を目指している反電子型ニュートリノは電子型ニュートリ
ノの反粒子である。
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第一世代 第二世代 第三世代

クォーク u (up) c (charm) t (top)
d (down) s (strange) b (bottom)

レプトン νe νµ ντ

e µ τ

表 1.1: 素粒子の分類

1.1.2 歴史的背景

1920年代、β崩壊は原子核の中で中性子が陽子に崩壊する際に電子を放出する現象
で、電子は飛び飛びの一定値のエネルギーを持つと考えられていた。しかし β崩壊に
おいて電子のエネルギーが連続分布していることが確かめられ、エネルギーと角運動
量の保存則が成立しないという問題に直面していた。そこでパウリがスピン 1/2で質
量が非常に軽く、電荷を帯びない未知の粒子の存在を予言し、ニュートリノと名付け
た。1930年のことであった。更に 1934年には、フェルミによって β崩壊は中性子が
陽子に崩壊する際に電子とニュートリノを放出する反応であるという解釈がなされた。
実際に検出が行われたのは、26年後の 1956年にライネスとコーワンらによって原

子炉反ニュートリノのが最初であった。実験はアメリカのカロライナ州にあるサバン
ナ原子炉の近傍に、塩化カドミウムを含む水の層を液体シンチレータで挟んだ構造の
検出器を設置して観測した。反ニュートリノと陽子の反応で放出された陽電子を先発
信号、中性子がカドミウムに捕獲されて放出する 3∼4個の γ線を後発信号として同時
遅延計測を行った。この手法は今日でも用いられている大変画期的な方法であった。
更に 1962年にレーダーマン (L.Lederman)、シュウォーツ (M.Schwartz)、スタイン

バーガー (J.Steinberger)によってミュー型ニュートリノが発見され、2000年にタウ
型ニュートリノの存在が実験的に確かめられたことにより、3世代のニュートリノ全
てが確認された。
長きに渡って大前提となっていた標準理論ではニュートリノは質量は持たないとさ

れていたが、質量が無ければ起こらないニュートリノ振動が発生していることが観測
されその精密測定が急がれている。
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1.2 ニュートリノ振動

三種類のニュートリノ (νe, νµ, ντ )は弱い相互作用で荷電レプトンと対になって生
成される。これを弱相互作用と言い一般に質量固有状態と同一であるとは限らず、混
合である場合はフレーバーの固有状態 (να)は質量固有状態 (νj)の重ね合わせとなる。

| να >=
∑

j

Uαj | νj > (1.1)

この場合生成されたニュートリノが伝搬するとき各質量固有状態は別々の時間発展を
するので、混合比が変わり別のフレーバーの状態が混入する。これをニュートリノ振
動と呼ぶ。νj は安定であるとし質量が小さいことを考慮すると、フレーバーの時間発
展は

| να(t) >=
∑

j

Uαj | νj > e−iEjt, Ej =
√

p2 + m2
j ≅ p +

m2
j

2E
(1.2)

と表される。簡単の為に 2世代とすると、独立な混合行列要素はただ 1つのみとなる
ので、混合角 θを用いて次のように表せる。

| νe > = cosθ | ν1 > + sinθ | ν2 >

| νµ > = −sinθ | ν1 > + cosθ | ν2 > (1.3)

従って t=0で νeであったものが時刻 tで νµに変化する確率は

P (νe → νµ; t) =|< νe(0) | νµ(t) >|2=| sinθcosθ(1 − e−i(E1−E2)t) |2

≅ sin22θsin2

(
∆m2

4E
L
)

= sin22θsin2

(
1.27

∆m2(eV)2

E(GeV)
L(km)

)
(1.4)

∆m2 = m2
2 − m2

1, L = ct (1.5)

νeが生き残る確率は

P (νe → νe; t) = 1 − P (νe → νµ; t) (1.6)

波長 λは

λ =
4πE

∆m2
=

2.5E(GeV )
∆m2(eV )2

(1.7)

と求められる。
振動が顕著である領域は sin2

(
∆m2L/4E

)
= 1つまり ∆m2L/4E = π/2で与えら

れるので、E/Lを適切に選ぶことで広い範囲の∆m2 の探索が可能になる。表 1.2に
ニュートリノ源の違いによる質量領域を示す。実験的には始めに νeビームを作り、下
流で他のニュートリノ νµが現れるかを測定する方法と、2カ所以上の地点で測定し欠
損があるかを測定する方法が考えられる。技術的には前者の方が容易であるが、振動
確率が混合行列要素を含むので振動が存在しても混合率が小さく、測定限界以下にな
る可能性がある。一方、後者は技術的な困難さを解決出来れば混合行列の大小やニュー
トリノ種の数、ニュートリノが振動によって変化する先のニュートリノの種類によら
ず、ニュートリノの振動の有無を決定出来る。

1980年から 2000年代に加速器や原子炉を用いる実験でニュートリノ振動探索が精
力的に行われ、振動パラメータの許容領域も狭められてきた。次章で詳しくその経緯
に触れる。
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ニュートリノ源 エネルギー E(GeV) 距離 L(km) ∆m2(eV )2 主な振動

加速器 0.1 ∼ 100 1 ∼ 1000 10−3 ∼ 100 νµ → ντ

原子炉 ∼ 10−2 10−1 ∼ 100 10−1 ∼ 10−3 νe → νX

大気 1 ∼ 102 10 ∼ 104 10−4 νµ → ντ

太陽 ∼ 10−3 ∼ 108 10−11 νe → νX

表 1.2: ニュートリノ振動における位相 (∆m2L/4E) ≅ π/2の領域

1.3 太陽ニュートリノ問題

太陽ニュートリノは太陽中心付近で n核融合反応

2e− + 4p →4 He + 2νe + γ (26.73MeV) (1.8)

の反応によって放出される、電子型ニュートリノである。ppチェーンとCNOサイク
ルという 2系統の核融合反応があり温度によって支配的な反応が異なる。ppチェーン
は全エネルギーのうち 98.5%を生成する様々な原子核反応である (図 1.1)。太陽の中
心温度は 1.56 × 107Kであり、1.8 × 107K以上の温度で CNOサイクルが支配的にな
る (図 1.2)。放出ニュートリノのエネルギースペクトルは図 1.3のように表される。

第 講 太陽ニュートリノ

太陽ニュートリノ振動
ホームステイク実験

　太陽ニュートリノは、太陽中心付近での熱核融合反応

の反応により放出され、その正体は電子ニュートリノである。熱核融合反応は主として チェインと呼
ばれる様々の原子核反応の結果として起こり 図 左図 、放出ニュートリノのエネルギースペクトル
は図 のように表される。

図 左図：太陽核融合反応 チェイン。右図： サイクル。 サイクルは で有
効。太陽中心温度 なので、 の寄与しかないが、大質量星ではこちらが優勢。

最初に太陽ニュートリノフラックスを検出したのは、アメリカのホームステイク鉱山に設置した ト
ンの 塩化炭素 ニュートリノ検出器であり 図 、 年にまでさかのぼる。検出反応は

である。
宇宙線による偽信号を防ぐため トンの液体 塩化炭素 一種の液体洗剤 を地下 に設置し、さ
らに中性子起因の雑音を防ぐため、装置全体を水のプールに沈める。ニュートリノにより生成されたア

図 1.1: ppチェーン
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第 講 太陽ニュートリノ

太陽ニュートリノ振動
ホームステイク実験

　太陽ニュートリノは、太陽中心付近での熱核融合反応

の反応により放出され、その正体は電子ニュートリノである。熱核融合反応は主として チェインと呼
ばれる様々の原子核反応の結果として起こり 図 左図 、放出ニュートリノのエネルギースペクトル
は図 のように表される。

図 左図：太陽核融合反応 チェイン。右図： サイクル。 サイクルは で有
効。太陽中心温度 なので、 の寄与しかないが、大質量星ではこちらが優勢。

最初に太陽ニュートリノフラックスを検出したのは、アメリカのホームステイク鉱山に設置した ト
ンの 塩化炭素 ニュートリノ検出器であり 図 、 年にまでさかのぼる。検出反応は

である。
宇宙線による偽信号を防ぐため トンの液体 塩化炭素 一種の液体洗剤 を地下 に設置し、さ
らに中性子起因の雑音を防ぐため、装置全体を水のプールに沈める。ニュートリノにより生成されたア

図 1.2: CNOサイクル

最初に太陽ニュートリノを検出したのはアメリカのホームステイク鉱山に設置した
615トンの二塩化炭素 (CCl2)ニュートリノ検出器であり、1968年であった [1]。検出
反応は

νe +37 Cl →37 Ar + e− Eν > 0.81MeV (1.9)

である。宇宙線によるバックグラウンドを防ぐ為、615トンの液体二塩化炭素 (液体
洗剤の一種)を地下 1620mに設置し、更に中性子起因のバックグラウンドを防ぐ為に
装置全体を水のタンクに沈めた。ニュートリノによって生成されたアルゴン原子核は
軌道電子を捕獲して半減期 35日で元に戻るが、装置を 35日以上止める事無く稼働さ
せれば、生成量と崩壊量が釣り合って一定量のアルゴンが定常的に存在することにな
る。アルゴンは気体になって浮いているのでヘリウムガスを送り込んで取り出し、活
性炭に通すことで回収する。アルゴンが塩素に戻るときに特性X線を放射することを
利用し、比例計数管で計測すれば間接的にアルゴン数が分かり、つまりニュートリノ
の反応数が測定出来る。この方法はアルゴンを一定期間 (半減期の 35日以上)保管し
てから測定する方法なので、ニュートリノの到来時間、到来方向、エネルギーは検出
出来ない。ニュートリノ源も太陽以外の可能性を排除して消去法で考えている。この
塩素実験から得られた太陽ニュートリノフラックスは、星の進化等から総合的に決め
られる標準太陽模型 (SSM=Standard Solar Model)の予測値と観測値を比較すると以
下のようになる。但し SNU(Solar Neutrino Unit)は Events / 1036 atom / sec、つま
り 1036の標的粒子に対して毎秒 1個の捕獲が生じることを意味する。

SSM理論 : 7.9 SNU

観測値 : 2.05 ± 0.3 SNU

の様に 1/3程度しかなく、長い間”太陽ニュートリノ問題”と呼ばれる謎となった。こ
の後 30年に渡って様々な検証がなされ、最終的にはニュートリノ振動の存在の証明に
よって解決される。
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太陽ニュートリノ実験

図 標準太陽モデルによるニュートリノのエネルギースペクトル。青い点線が
サイクルによって生成されるニュートリノ、黒線が 連鎖によって生成され

るニュートリノ 。線スペクトルの縦軸の単位は 、連続スペクトルは
である。

実験

実験 は、 を用いた世界初の太陽ニュートリノ観測実験である。実
験は 年からアメリカのサウスダコタ、 金鉱の地下
に相当 で行われた。直径 、長さ の円柱形のステンレスタンクに トンの
ドライクリーニング用の液体 を満たし、その中に含まれる とニュートリ
ノが反応して生成する を 集めることで、太陽ニュートリノのフラックスを求め
ることが出来る。

この反応のエネルギー閾値は で、太陽ニュートリノのうち と に感度
がある。
生成された は放射性希ガス元素で、半減期 日で電子捕獲により に戻

る。 ヶ月に 度、検出器内にヘリウムガスを送りこんでアルゴンガスを回収し、こ
のアルゴンを活性炭で吸着して集め、 が電子捕獲の際放出する 線を測定する。

実験で得られたニュートリノの観測量は

水に換算した厚み
の略。

図 1.3: 太陽ニュートリノのエネルギースペクトル : 標準太陽模型によるニュートリ
ノのエネルギースペクトル。青い点線が CNOサイクルによって生成されるニュート
リノ、黒線が ppチェーンによって生成されるニュートリノ。[2]

1.4 二重ベータ崩壊

ニュートリノがマヨラナ粒子という、粒子と反粒子の区別が無いフェルミオンであ
る可能性に答えを出すことが研究されている。もしニュートリノがマヨラナ粒子であ
ればレプトン数は保存せず、この可能性を実験的に確認出来るのが二重ベータ崩壊の
探索である。
二重ベータ崩壊とは原子核が電子を 2個放出して原子番号が 2大きい原子核に変わ

る反応で、2νモードと 0νモードの二種類がある (図 1.4)。

2νモード : (Z) → (Z + 2) + 2e− + 2νe

0νモード : (Z) → (Z + 2) + 2e−

2! 0!

図 1.4: 二重ベータ崩壊の 2つの過程 : 左図が 2νモード、右図が 0νモードである。
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2ν モードは通常のベータ崩壊が核内で 2重に起きるもので、弱い相互作用の高次
効果として期待されるものである。0ν モードは反応の前後でレプトン数が 2変化し
ていて、レプトン数保存則が破れて初めて起きる反応であり、ニュートリノがマヨラ
ナでなければ起こらない。粒子数保存則の破れは現在の宇宙が物質優勢であることを
物理法則で説明することの直接的な鍵となり、我々がなぜ存在するのかという根本原
理にも言及出来る。現在世界中でこの反応の検出実験が進行中または計画中であり、
ニュートリノ実験分野で最も活発に研究が進められている課題の一つである。

1.4.1 ニュートリノの質量

0νモードの崩壊率はニュートリノの質量の二乗に比例し以下の様に表せる。

| T0ν
1/2(0

+ → 0+) |−1= G0ν | M0ν
NM |2< mββ >2 (1.10)

Gは位相空間の体積、Mは行列要素、mββ はニュートリノの有効質量を表し、二重
ベータ崩壊で観測出来る質量である。有効質量は主に電子ニュートリノであるが、種
の間に混合があるので

< mββ >=| Σi | Uei |2 mνie
iαi | (1.11)

と表せる。ここでUは種の間の混合行列である。マヨラナニュートリノの場合、αで
表されるマヨラナ位相も入っている。二重ベータ崩壊で観測出来る有効質量は 3種類
のニュートリノの質量パターンによっている。ニュートリノ振動実験から質量差に制
限が加わっているが、ニュートリノの質量自体は測定されていなく、最も軽いニュー
トリノの質量をパラメータとして二重ベータ崩壊で観測出来る有効質量をプロットし
たものが図 1.5である [3]。ニュートリノの質量の関係のパターンは 3つある。

1. 縮退 (degenerate) : 3種類のニュートリノの質量がその差よりも大きく殆ど同じ
質量を持つ (< mββ >> 0.1eV)

2. 逆階層 (inverted hierarchy) : 電子ニュートリノが最も重い (0.03eV<< mββ ><

0.1eV )

3. 順階層 (normal hierarchy) : 電子ニュートリノが最も軽い (< mββ ><0.01eV)

式 1.11においてマヨラナ因子の為に固有のマヨラナ質量が大きいにも関わらず観測さ
れる< mββ >が小さいという状況があり得る。
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図 1.5: 二重ベータ崩壊観測実験によるニュートリノの質量の測定値とニュートリノ
の質量パターンの関係 : ニュートリノ振動実験から予測されるニュートリノの質量パ
ターンを横軸にとり、縦軸はニュートリノの実行質量である。0.4MeVよりも高い領
域は排除されていると考えられる。

1.4.2 実験方法

実験的には 0νモードと 2νモードは、2つの電子のエネルギーの和が一定値を取る
か、連続値を取るかで区別することが出来る (図 1.6) 1018 ∼ 1024年、若しくはそれ以
上の崩壊寿命を持つ二重ベータ崩壊核 (48Ca, 76Ge, 82Se, 100Mo, 128Te, 130Te, 136Xe,
150Nd)を用いる為、非常に稀にしか起きない反応を検出しなければならず自然環境や
検出器に含まれる放射性物質によるバックグラウンドの除去が大きな課題となる。

(2!モード)

(0!モード)

親原子と娘原子の質量差

図 1.6: 二重ベータ崩壊の電子のエネルギースペクトル : 連続値と取るか一定値を取
るかで区別することが出来る。
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測定装置には線源と崩壊に伴って放出される電子を検出する検出器が必要であり、
検出器が線源を兼ねるタイプと検出器と線源が独立なタイプがある。前者で代表的な
のが 76Geを用いる実験が挙げられる。自然存在比 8%の 76Geを 80%程度まで濃縮し
たもので半導体検出器を作り、その中で崩壊の結果生成された電子の全エネルギーを
測定する。約 11kgの 76Geを用いたHEIDELBERG-MOSCOW実験は最も良い感度
を達成しており、ニュートリノの質量にして 0.3eVより小さいという上限値が得られ
ているが、同じデータを用いた解析で 0ν モードを観測しニュートリノが 0.4eV程度
の質量を持つという結果が出されたこともあり、議論がなされている。[4]
現在研究の重要性から世界中で実験が進行中、または計画中である。有効質量にし

て 0.1eV程度まで探れば 3種類のニュートリノがほぼ同じ質量を持つ縮退した可能性
を検証出来、0.03eV程度まで到達すると逆階層領域まで、0.001eV程度まで到達する
と順階層領域まで検証することが出来る。高感度を実現するには大量の二重ベータ崩
壊核を用い、Q値領域の放射線バックグラウンドを減少させ、エネルギー分解能を向
上させて 2νモードからの寄与を無くす必要がある。図 1.7に各実験の使用原子核と感
度をまとめる。目下の課題である 76Ge実験の検証には少なくとも有効質量 0.1eVの
感度が必要であり、極低バックグラウンド環境を目指して段階的な目標のもと多数の
プロジェクトが進行中である。

CANDLES

48Ca 76Ge 100Mo 116Cd 130Te 136Xe 150Nd

0.01

0.1

1

10
1

IV

V

(

E
X
O

K
a
m
L
A
N
D

C
A
N
D
L
E
S

図 1.7: 各実験の使用原子核と到達感度 : 実線は稼働中の実験、点線は建設中又は計
画中の実験を示す。
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第2章 方向検出の物理的目的とその応用

反ニュートリノの到来方向検出は様々な物理的目的を持つ。地球反ニュートリノ、超
新星反ニュートリノ、原子炉反ニュートリノについてまとめ、方向検出がどのような
インパクトを与える可能性があるのかを述べる。

2.1 地球反ニュートリノ

地球は太陽系と同時に誕生し、塵や隕石が付着して成長する過程で鉄やニッケル等
が底に沈みケイ素等は表面に堆積して現在の姿になったが、現在でも詳細な構造形成
過程の解明には至っておらず地球の内部構造や熱の分配の理解が必要である (図 2.1)。
地球内部で発生する地熱はマントルの対流を起こし長期的には大陸移動、短期的には
地震等を誘発する。地震波を解析することで速度分布から内部物質の密度と粘度が解
り、地球構造のモデルを作ることが出来るが内部物質の化学的素性に関しては言及す
ることが出来ない。またマントルの対流には二層対流モデルと一層対流モデルの二つ
の説があり地震波解析によって検証されているが、どちらの説に対しても確証は得ら
れておらず、未だに議論がなされている。化学的素性を知るには主としてボーリング
による大陸地殻のサンプリングや地上噴出岩石の採集が挙げられるが、到達できる深
度が前者で 12km、後者でも 200kmと限られる上に表層と深部の差やサンプリングバ
イアスにより高精度の測定には至っていない。
このように最も身近な天体である地球に関して生成過程や構造が明らかになってお

らず、地球深部の直接測を目指した地球反ニュートリノの検出が研究されている。

図 2.1: 地球の内部構造 : マントル対流の構造、放射性物質の量と分布、化学組成等、
多くの基本的事実が解明されていない。
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2.1.1 地球反ニュートリノの地球理解への利用

地球内部で発生する総熱量は地表の各地点で観測される熱流の局所的熱勾配を大局
的に拡大して評価され、44.2 ± 1.0 TW[5]と計算されていた。しかし同じデータを用
いて再評価し、31 ± 1.0 TW[6]という値が示されたこともあり、完全理解には至って
いない。

BSE(bulk silicate Earth)モデルと呼ばれる地球の化学組成のモデルが隕石粒 (コン
ドライト)を化学的に分析することによって求められ、熱源のうち 19 TWが地殻と堆
積物、マントルに存在する放射性物質の崩壊によることが求められた。19 TWのう
ち 84%が 238Uと 232Th崩壊系列に、残りが 40Kの崩壊に起因することが示され、崩
壊時に放出する反ニュートリノを測定することで BSEモデルのテストを独立に行う
ことが出来る。式 2.1 に放射性物質の崩壊による熱と反ニュートリノの生成を示す。

238U → 206Pb + 84He + 6e− + 6ν̄e + 51.7MeV
232Th → 208Pb + 64He + 4e− + 4ν̄e + 42.7MeV

40K → 40Ca + e− + ν̄e + 1.311MeV (89.28%)
40K + e− → 40Ar + νe + 1.505MeV (10.72%)

(2.1)

また放射性物質の崩壊による熱量と総熱量の差の原因として、液体核の固化熱、マ
ントル中の重量物浮遊、冷却熱、地球内原子炉の存在等が考えられているが、詳しい
理解はされていない。通常 5∼10TWが核内で発生すると見なされている。

2.1.2 地球反ニュートリノ検出実験

KamLAND

KamLAND(Kamioka Liquid Scintillator Anti − Neutrino Detector)実験は岐阜県
飛騨市神岡町にある池の山の山頂より地下約 1000mに建設され、低エネルギー領域
(数百 keVから数MeV)のニュートリノの検出を目的に 2002年からデータ収集を開始
している。円筒形タンクの中に直径 18mの球形ステンレスタンクを有し、中心のバ
ルーンにニュートリノの標的である 1000トンの液体シンチレータが満たされている。
液体シンチレータ検出器としては世界最大である。検出器の概要を図 2.2に示す。

2005年 7月に 2002年 3月から 2004年 10月までの測定データを用い、世界で初め
て地球反ニュートリノの検出に成功した [7]。
地球モデルが与えられるとニュートリノのフラックスが次式の様に計算出来る。

dφ(Eν , r)
dEν

= A
dn(Eν)

Eν

∫
V⊕

d3r′
a(r′)ρ(r′)P (Eν , | r − r′ |))

4π | r − r′ |2
(2.2)

A : 単位質量当たり崩壊数

dn(Eν)
Eν

: 単位エネルギー当たりのニュートリノ崩壊数

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
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第 章 実験

Chimney

Liquid Scintillator
(1000ton)

Outer Detector

Photo-Multiplier
Tube

Calibration Device

Buffer Oil

Outer Detector
PMT

Balloon
(diam.13m)

図 検出器の内部構造

る。バルーンにかかる圧力は内側と外側の液の密度差で決まり、 程度 全体で約
で制御されている。

バルーンの外側は透明度の高いパラフィンオイル ミネラルオイル で満たされて
おり、直径 の球形ステンレスタンクで覆われている。このステンレスタンクの
内壁に光電子増倍管 インチが 本、 インチが 本、計 本 が取り付
けられてあり、ニュートリノがバルーン内の液体シンチレータで反応を起こした際、
発生するシンチレーション光を光電子増倍管で検出する仕組みとなっている。光電面
カバー率 は インチ、 インチでそれぞれ 、 の
計 、エネルギー分解能はそれぞれ 、 となって
いる。

球形ステンレスタンクの外側は、直径 、高さ の円筒形タンクで覆われて
おり、 トンの超純水 で満たされている。この には インチの光電子増倍管
本が取り付けられてあり、地下に入り込んで来る宇宙線 粒子を識別することが

出来る。また周りの岩盤中の放射性元素から放出される 線や中性子などのバックグ
ラウンドを遮蔽する役割を担っている。

ドデカン イソパラフィン
純水装置によって、常に高純度に保たれている。

図 2.2: KamLAND検出器

上式で用いられている距離 | r − r′ | 通過後のニュートリノ生存確率 P (Eν , | r − r′ |)
は

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

(
1.27∆m2

12[eV
2]L[m]

Eν [MeV]

)
(2.3)

但し L =| r− r′ |、∆m2
12 = 7.9+0.6

−0.5、sin22θ12 = 0.82 ± 0.07である。地球反ニュート
リノの場合 P (Eν , | r − r′ |) = 1 − 0.5sin22θ12 ≅ 0.59と置いて良い。これはニュート
リノ生成地点が地球に均等に分布しているので物質効果の誤差が 1%以下となり、無視
出来る。以上より求められた、KamLANDに飛来する地球反ニュートリノのフラック
スとエネルギースペクトルを図 2.3に示す。左図から全フラックスの 25%が半径 50km
から、50%が半径 500km以内から到来していることが読み取れる。また右図はエネ
ルギースペクトルを示し、KamLANDのエネルギー閾値 1.8MeVよりも低いエネル
ギー分布である 40Kは測定出来ず、238U系列と 232Th系列のみを検出出来ることがわ
かる。
図 2.4に実際に観測された地球反ニュートリノのデータを示す。全事象 152のうち

予測バックグラウンドは 127±13イベントであった。地球反ニュートリノは 25+19
−18イ

ベント、つまり 5.1+3.9
−3.6 × 10−31ν̄e/p · yr 1 と見積もられた。これは放射性物質の総熱

量が 19TW、上限値が 60TWに相当し、ほぼ地球モデルに一致する。この観測により
ニュートリノをプローブとして利用できる可能性が示され、”ニュートリノ地球物理”
という新しい分野を開拓したことは大きな成果である。

1target proton · year
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図 2.3: KamLANDに飛来する地球反ニュートリノのフラックスとエネルギースペ
クトル : 左図は地球内部の 238Uと 232Thによる合計の反ニュートリノフラックスを
KamLANDまでの距離の関数でとして描いている。地殻、マントル、堆積物のそれ
ぞれの寄与を示し、全フラックスの 25%が半径 50kmから、50%が半径 500km以内
から到来している。右図は 238U、232Th、40Kによるエネルギースペクトル。40Kは
KamLANDのエネルギー閾値 (1.8MeV)以下なので検出不可能である。

測定データ
全データ
全バックグラウンド

偶発信号

13C(!,n)16O
238U
232Th

原子炉からの寄与

右上枠 全エネルギースペクトル

図 2.4: KamLAND による地球反ニュートリノの測定結果 : 観測期間 750 日、
(7.09±0.35 events)×1031/target proton·years =5.1+3.9

−3.6 × 10−31ν̄e/p · yr。
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HANOHANO

ハワイで計画中の地球反ニュートリノ、原子炉反ニュートリノの検出を目的とした
実験でその検出器に大きな特徴を持つ。図 2.5に示す様にKamLAND型の 1400トン
の液体シンチレータを有する検出器が巨大な船上にあり、海上を自由に移動してそれ
ぞれの地点で一定期間の測定を行いながら場所を移動出来る [8]。地球反ニュートリノ
の検出目的に一つに、マントルと地殻の放射性物質の存在比を求めることがあるが、
大陸地殻には全地球の半分もの放射性物質が含まれているのでマントルからの寄与を
うまく測定出来ない。しかし地殻が薄い海洋上ではマントルからの寄与を遥かに精度
よく測定出来る。原子炉からのニュートリノも地球反ニュートリノの観測にはバック
グラウンドとなるので、大陸上に存在する原子炉から遠く離れた海上であれば測定精
度を改善出来ると考えられる。しかし地下実験と異なり宇宙線のバックグラウンドが
支配的となり、宇宙線耐性のある構造を工夫しなければならない。

図 2.5: HANOHANOの検出器 : 海上を移動可能な 1400トンの液体シンチレータを
ターゲットとする。

2.1.3 到来方向測定の応用

地球反ニュートリノの到来方向が測定可能になった場合

• マントルの成分と地殻の成分を分離でき、大陸下のマントル組成を測定出来る

• マントル対流が一層構造であるのか二層構造であるのか結論をだすことが出来る

• 原子炉反ニュートリノの成分を分離出来、大幅にバックグラウンドを低減出来る

• 方向検出可能な検出器を複数個用い、地球内部の放射性物質の様子をリアルタ
イムで観察する、地球トモグラフィーが可能になる

等がある。
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EARTH

現在進められている、地球反ニュートリノの到来方向検出実験としてEARTH (The
Earth AntimeutRino TomograpHy)が挙げられる [9]。液体シンチレータを用いた検
出方法は本研究と同じ着眼点を持つ。低エネルギー逆 β 崩壊反応 ν̄ep → e+nにおい
て中性子は反ニュートリノの到来方向の情報を保持して放出されることを利用し、情
報を失う前に中性子捕獲反応断面積が大きな原子核で捕獲することで到来方向の測定
を目指す。以下の様な反応を起こす 10Bを含有させることで中性子の散乱回数を低減
し位置情報がぼやけることを防ぐ (図 2.6)。

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

n + 10B →7Li + α (BR = 6%, Q = 2.8MeV)
(2.4)

また検出器を細長い形のセル型にしたものをいくつか連ねることで隣接するセルで中
性子と陽電子を検出し、イベント数の少ない地球反ニュートリノでも効率よく測定す
ることが考えられている。
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図 2.6: EARTH検出器の 10B含有液体シンチレータの性質 [9] : 10B含有 (5%、上図)
と未含有 (下図)液体シンチレータに対して中性子を 50000イベント、(x, y)=(0, 0)か
ら x軸に沿った方向に打ち込み、捕獲された座標と散乱回数の分布。10B含有の場合、
未含有に比べて平均拡散距離が短く、散乱回数も数回に抑えられている。
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図 2.7: シミュレーションによる反応確率の角度依存性の見積もりと EARTH実験の
セル型検出器の概要 [9] : 左図はそれぞれの直径の一つの検出器における中性子入射
方向による反応確率の変化を示したシミュレーション結果。検出器に沿う方向に入射
すると (右図 1⃝)反応断面積が大きく高い確率で反応が起きるが、検出器に対して直
角方向 (右図 2⃝)に近づくにつれて検出器外に出てしまうことが支配的となる。また
検出器の断面積が大きい程高い確率で反応が起きるようになる。入射方向による反応
確率の依存性を低減する為に右図の様に数個セル型の検出器を連ねたユニットを組ん
だ構造が考えられている。

2.2 超新星反ニュートリノ

2.2.1 超新星爆発の仮定

超新星爆発とは重い恒星がその一生を終えるときに起こす大規模な爆発で、その時
に放出される超新星ニュートリノを 1987年に Kamiokandeなどが観測した [10]。超
新星爆発にはいくつか段階があり、以下に順を追って示す。

1. 重力崩壊の開始

中心核の質量がチャンドラセカール質量限界を超えた時点で重力崩壊が始まり、
核の重力収縮によって電子のフェルミエネルギーが増加する。エネルギーが反
応の閾値よりも大きくなると電子捕獲反応が始まり、νeが放出される。この時
ニュートリノが持ち去るエネルギーは約 1051ergである。

2. ニュートリノの閉じ込め

核が収縮するにつれ中心密度は上昇していき、密度が 3×1010g/cm3を超えると
電子捕獲反応で放出された νeはコヒーレント散乱によって核の外に出られなく
なる。

3. 衝撃波の発生 (t=0)

νeが核に閉じ込められた結果、電子捕獲反応が抑制され核子と原子核が混在し
たまま核の収縮が進む。その密度が 1014g/cm3を超えると、核力の斥力部分の
効果で急激に物質が硬くなることで収縮が止まる。収縮の速度は音速よりも遅
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いので中心付近の核は音速の伝搬速度程度で収縮が止まり跳ね返るが、その外
部の核が超音速で降ってくる為、内部核と外部核との境界で衝撃波が発生する。

4. 中性子化バースト (t< 10msec)

発生した衝撃波は原子核に分解しながら伝搬していく。このとき電子捕獲の断
面積は原子核よりも自由電子のほうが大きいので衝撃波の通過していく領域で
は大量の νeが作られる。衝撃波がニュートリノ球の内側を進んでいるときは、
作られたニュートリノは外に出る事が出来ないが、ニュートリノ球の外側までく
ると作られたニュートリノは自由に飛び出し、中性子化バーストと呼ばれる νe

のバーストを形成する。このバーストの継続時間は衝撃波の伝搬時間に相当し、
10msec以下である。このとき放出されるエネルギーは瞬間的に 1053erg/secに
なるものの、継続時間が短いので全体で 1051erg程度である。

5. 核表面の爆発 (10msec < t < 1sec)

衝撃波が通過した後の物質は高温の核子、電子対からなり、核心による (陽)電
子捕獲反応及び対消滅反応から 6種類全てのニュートリノが生成される。また
衝撃波背後の物質はゆっくりと内部核に降り積もり重力エネルギー (1053erg)を
熱エネルギーに変換する。このエネルギーをニュートリノが 100msec∼1secで
持ち出す。

6. 原始中性子星の冷却 (1sec < t < 10sec)

内部核とそこに降り積もった物質で原始中子星ができる。その中ではニュート
リノは熱平衡にあり、10sec程度でゆっくり拡散していく、このときニュートリ
ノはさらに ∼ 1053ergの熱エネルギーとレプトン数を持ち出しその結果中性子
星ができる。更に核の質量が中性子の縮退圧力で支えられる量よりも重ければ
ブラックホールが形成されることとなる。

7. 超新星爆発 (t >数時間)

核表面に到達した衝撃波は外層を伝搬してそれを吹き飛ばす。外層は温度、密
度ともに低い為、衝撃波は衰える事無く進む事が出来、外層表面に達した後、星
は光始める。中心から外層表面までは 107 ∼ 109km程度の距離なので、重力崩
壊が始まってから光り始めるまで数時間の遅れがある。

望遠鏡による光学的は観測は星が光り始めなければ観測出来ないので、上記のよう
に重力崩壊が始まってからすでに数時間経った後の星の様子からしか観測出来ない。超
新星ニュートリノを観測することで、光学的な観測に比べ数時間前の初期の段階の様
子を観測することが出来る。ニュートリノを用いていち早く信号を観測し、その結果を
光学的観測に生かすシステムが考えられており SNEWS (SuperNova Early Warning
System)と呼ばれている [11]。その場合超新星爆発の起きた位置に制限を与える為に、
超新星ニュートリノの到来方向検出は重要な意味を持つ。
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2.2.2 到来方向測定の応用

Super-Kamiokandeを想定したシミュレーション

超新星反ニュートリノの到来方向の検出の可能性が Super-Kamiokandeの検出器を
想定し、シミュレーションによって見積もられている [12]。ターゲットは 32ktの水で
あり、水中を走る電子が光速を超えたときに発するチェレンコフ光を検出する。弾性
散乱 (ν̄ee

− → ν̄ee
−)による場合と、逆 β崩壊反応 (ν̄ep → e+n) が起きる場合が考え

られる。両者の反応断面積は計算されており ([15])図 2.8のようにニュートリノの到
来方向に対して分布を持つ。左図は電子散乱の場合であり Super-Kamiokande実験の
エネルギー閾値である 5MeVを条件に課すと、cosθ > 0.95にのみイベントが存在す
るのが読み取れる。右図は逆 β崩壊の場合であり、ニュートリノのエネルギーが高エ
ネルギーになる程前方に散乱されるものが多いがほぼ等方的である。
重力崩壊型超新星爆発のモデルを想定し、10kpc2の距離にある天体を仮定した。シ

ミュレーションの結果を最小二乗法によって解析したニュートリノの到来方向に対す
る角度分布を図 2.9に示す。点線は反応断面積から計算される分布であり、図 2.8で
示したように cosθ = 1付近では弾性散乱による反応が支配的になっている。この結果
から超新星に対する角度分布を計算し得られた分布をGaussianでフィットした結果、
∆θSN = 9.2◦と計算された。

図 2.8: 弾性散乱と逆 β崩壊の反応断面積 : 左図が弾性散乱 ν̄ee
− → ν̄ee

−、右図が逆
β崩壊 ν̄ep → e+n。弾性散乱では Super-Kamiokandeのエネルギー閾値 5MeVを設定
した場合 cosθ > 0.95にのみイベントが存在する。逆 β崩壊ではニュートリノのエネ
ルギーが高くなる程、前方に散乱される確率が増しているが、ほぼ等方的である。両
者を合わせ考えると cosθ = 1付近でのみ逆 β 崩壊が支配的になり、それ以下では弾
性散乱が支配的である。

2キロパーセク。1pcは約 3.26光年。
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(dominant)

ν̄ep → e
+
n

図 2.9: ニュートリノの到来方向に対する角度分布 : 最小二乗法による解析結果。点
線は反応断面積から計算された分布である。この結果より超新星の位置に対する角度
分布を計算し得られた分布を Gaussianでフィットした結果、∆θSN = 9.2◦と求めら
れた。

6Li含有液体シンチレータの応用

上記の Super-Kamiokandeを想定した場合、cosθ = 1付近では弾性散乱が、それ以
外では逆 β崩壊が支配的になっている。反応点から得られた角度分布と超新星の方向
は、全反応が逆 β崩壊である 6Li含有液体シンチレータの方が強い相関を持っている
と考えられる。KamLANDサイズの様な大型検出器で方向検出が可能であれば、水
チェレンコフ光を利用した検出よりも精度良く超新星爆発の方向を見積もることが出
来ると予測される。
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2.3 原子炉反ニュートリノ

原子炉の運転状況は高い精度でコントロールされているので発生数やエネルギーが
良く理解されたニュートリノを得ることができ、ニュートリノ振動の精密測定に利用
される。
一般的な軽水炉では 3∼5%の 235Uが含まれるウラン (238U)燃料を使用している。

235Uは熱中性子を吸収して、二つの原子核と中性子に分裂しエネルギーを放出する。
以下に分裂の一例を示す。

235U + n(熱中性子) →95 Y +139 I + 2n + 200MeV (2.5)

燃料の大部分を占める 238U自身は核分裂を起こさないが以下の過程で高速中性子を
吸収してプルトニウムになり、そのプルトニウムが更に高速中性子を吸収して核分裂
を起こす。

238U + n →239 U (2.6)
239U →239 Np + e− + ν̄e (2.7)

239Np →239 Pu + e− + ν̄e (2.8)
239Pu + n →240 Pu (2.9)

240Pu →241 Pu (2.10)

235Uや 239Puの核分裂によって放出される平均エネルギーは 200MeV程度であり、
1MeV=4.45×10−20kWhなので、一回の核分裂によって放出されるエネルギーは

4.45 × 10−20[kWh/MeV ] × 200[MeV ] = 8.9 × 1020[kWh]

と計算出来る。例えば世界最大の合計熱出力を有する、新潟県柏崎刈羽原子力発電所
の 6号機は 3.926GWの熱出力を持つが、一秒間の核分裂回数は

3.926 × 109[W ]/(8.9 × 10−18[kWh] × 3600[sec]) ∼ 1.23 × 1020

となる。
核分裂によって生成される原子核は中性子過剰である為、安定核になるまで β崩壊

を繰り返す。核分裂に付随して β崩壊が平均 6回起こり、その過程で反電子型ニュー
トリノを平均 6個作り出す。つまり上記の柏崎刈羽原子力発電所の場合、一秒間で約
7 × 1020個のニュートリノレートが得られることになる。放出されるニュートリノの
エネルギー分布は核種によって異なり、図 2.10に示す。これに観測に利用される逆 β

崩壊反応 ν̄ep → e+nの反応断面積を掛け合わせたものが、実際に観測される反電子型
ニュートリノのエネルギー分布であり、図 2.11に示す。
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図 2.10: 主な核種から生成される反ニュートリノのエネルギー分布 : 核分裂反応率か
ら計算した反電子型ニュートリノのエネルギー分布 [13][14][15]。全体の形はニュート
リノ振動観測実験、Bugeyで 1.4%以内の精度で正しいことが確認されている [16][17]。

逆 崩壊の反応断面積

図 逆 崩壊の反応断面積

図 で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 。
は原子炉ニュートリノのエネルギースペクトルで が逆 崩壊の反応断面積。

と を掛け合わせることにより、 のスペクトルが得られる。

ここで 、 、 、 はそれぞれ反跳電子の運動エネルギー、フェルミ結合定数、
電子の質量、入射ニュートリノのエネルギーであり、パラメータ 、 、 は、

(a)E!e[ev/(day MeV)]

(b)flux[108/(s MeV cm2)]

(c)反応断面積[10-43cm2]

(a)

(c)

(b)

図 2.11: 観測される反ニュートリノのエネルギー分布 : 核種からの反ニュートリノの
フラックス (b)と逆 β崩壊の反応断面積 (c)を掛け合わせると観測される反ニュート
リノのエネルギー分布 (a)が得られる。
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2.3.1 原子炉反ニュートリノ検出実験

CHOOZ

フランスの北端でベルギーとの国境付近にある CHOOZ 原子力発電所の熱出力
4.2GWthの沸騰水型原子炉 (ABWR)2基からの反ニュートリノを観測した。反ニュー
トリノの検出には 5トンのGd含有液体シンチレータ (∼0.1%)を用い、逆 β崩壊反応
ν̄ep → e+nで放出された陽電子による先発信号と、平均 30µsec後に中性子がGdに捕
獲された時に放出する γ線を後発信号として遅延同時計測を行った。Gdは中性子捕
獲断面積が大きく (49700barn)平均 3本の合計エネルギーが 8MeVの γ線を放出し、
他の放射線バックグラウンドと良く分離出来るという特性がある。外側に 17トンの
Gdを含まない液体シンチレータの層を設置することで PMTからの γ 線を防ぎ、後
発 γ線が漏れ出した場合にエネルギーの再構成を行う。
原子炉からの距離が約 1km(地下 300m.w.e.3 )であることを利用し、短基線長での

ニュートリノ振動パラメータの測定を行った。1997年 4月から 7月までに測定を行っ
た結果では、観測した反ニュートリノ事象数とニュートリノ振動が無いとした場合の
事象数との比は 1.01 ± 0.028(stat.) ± 0.027(syst.)と求められた。また振動パラメー
タの許容範囲は∆m2 > 7×10−4eV2、sin22θ = 0.10と求められた (以上 [18])。他の短
基線長実験と長基線長実験 (平均 180km)であるKamLANDの測定結果と共に図 2.12
に示す。
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図 2.12: 各実験の原子炉からの距離に対する反ニュートリノの観測事象と予測事象の
比の測定結果 [21] : 太陽ニュートリノ LMA解の予想振動曲線と各実験の測定結果と
示す。色付きの範囲はグローバル解析における 95%C.L.の範囲である。

3meters water equivalent。水に換算した厚みを表す。
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またニュートリノ実験において最も重要の課題の一つであり、これまで有限値が測
定されずに残っている最後のニュートリノ振動角 θ13の測定を行った。θ13の測定実験
は E/L ∼ ∆m2

13/2πの条件を満たす場所で行われる。これまで行われてた実験結果を
まとめると、3種類のニュートリノの間の振動確率は図 2.13のように表せる。T2K等
の加速器実験は νµ → νeの測定、つまり図 2.13の右上辺

P ∼ sin22θ13

2
(sin2θ13 + 0.1 × sinδ)

を測定していることになる。θ13は小さいことが分かっているため上式の第 2項は無
視することが出来ず、δの不定性が残ってしまう。しかし原子炉反ニュートリノの測
定では ν̄eの欠損を測定するため ν̄e → ν̄µと ν̄e → ν̄τ の確率を加えたもの、つまり

PR(ν̄e → ν̄e) = 1 − sin22θ13

となりのでうまく不定成分を打ち消すことが出来、加速器実験では不可能な sin22θ13

の直接測定が可能である。この利点を生かして測定しグローバル解析を行った結果
sin22θ13 < 0.15(90%C.L.)という最も厳しい上限値が得られた [19]。

原子炉反ニュートリノ

他の放射線バックグラウンドと良く分離出来るという特性がある。外側に トンの
を含まない液体シンチレータの層を設置することで からの 線を防ぎ、後

発 線が漏れ出した場合にエネルギーの再構成を行う。
原子炉からの距離が約 地下 であることを利用し、短基線長での

ニュートリノ振動パラメータの測定を行った。 年 月から 月までに測定を行っ
た結果では、観測した反ニュートリノ事象数とニュートリノ振動が無いとした場合の
事象数との比は と求められた。また振動パラメー
タの許容範囲は 、 と求められた。他の短基線長実
験と長基線長実験 平均 である の測定結果と共に図 に示す。

図 各実験の原子炉からの距離に対する反ニュートリノの観測事象と予測事象の
比の測定結果 太陽ニュートリノ 解の予想振動曲線と各実験の測定結果と
示す。色付きの範囲はグローバル解析における の範囲である。

更にニュートリノ実験に置いて最も重要の課題の一つであり、これまで有限値が測
定されずに残っている最後のニュートリノ振動角である の測定を行った。

νµ

原子炉反ニュートリノ

他の放射線バックグラウンドと良く分離出来るという特性がある。外側に トンの
を含まない液体シンチレータの層を設置することで からの 線を防ぎ、後

発 線が漏れ出した場合にエネルギーの再構成を行う。
原子炉からの距離が約 地下 であることを利用し、短基線長での

ニュートリノ振動パラメータの測定を行った。 年 月から 月までに測定を行っ
た結果では、観測した反ニュートリノ事象数とニュートリノ振動が無いとした場合の
事象数との比は と求められた。また振動パラメー
タの許容範囲は 、 と求められた。他の短基線長実
験と長基線長実験 平均 である の測定結果と共に図 に示す。

図 各実験の原子炉からの距離に対する反ニュートリノの観測事象と予測事象の
比の測定結果 太陽ニュートリノ 解の予想振動曲線と各実験の測定結果と
示す。色付きの範囲はグローバル解析における の範囲である。

更にニュートリノ実験に置いて最も重要の課題の一つであり、これまで有限値が測
定されずに残っている最後のニュートリノ振動角である の測定を行った。

ντ

原子炉反ニュートリノ

他の放射線バックグラウンドと良く分離出来るという特性がある。外側に トンの
を含まない液体シンチレータの層を設置することで からの 線を防ぎ、後

発 線が漏れ出した場合にエネルギーの再構成を行う。
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岐阜県神岡町にある検出器の周りには原子力発電所が点在し、それらからのニュー
トリノイベントのうち は半径 の範囲に分布する。総熱量は約 であ
り全世界の原子力のうち が集中している。新潟県柏崎刈羽原子力発電所からの寄
与が最も大きく、他に敦賀、高浜、大飯、美浜、浜岡等が挙げられる。図 に日本
の主な原子炉の位置とニュートリノイベントの からの距離による分布を
示す。

図 日本の主な原子炉の位置とニュートリノイベントの からの距離に
よる分布 から半径 の範囲にある原子力発電所 左図では赤で示
した の寄与が全ニュートリノイベントの を占める。

ニュートリノ振動の確率は つの振動パラメータ を用いて

で与えられる。 は関与する 種類のニュートリノの質量固有値の 乗の差、 は
と質量の固有状態 との混合角である。 は大出力原子力発

図 2.13: E/L ∼ ∆m2
13/2πの場所での 3種のニュートリノの振動確率 : 第 2項の前の

符号は反ニュートリノの場合正負が逆になる。

現在は更なる感度の向上を目指し CHOOZ実験の跡地をそのまま改良した Double
CHOOZ実験の準備中である。現在 sin22θ13 < 0.1であることが分かっており振動に
よるニュートリノ欠損は 10%以下であるので測定精度は 1%以下でなければならない
が、原子炉の運転状況から予測するニュートリノの発生状況は数%の精度でしか求め
ることが出来ず、さらに検出器自体の検出効率の精度数%も加わり現状では精度が不
足している。そこで振動が小さい原子炉の近くに同一構造の検出器 (Near検出器)を
設置し、最大振動付近の検出器 (Far検出器)のデータと比較することでこれらの不確
定性を打ち消し合い、1%以下の測定精度を目指す。CHOOZ実験で用いた検出器を
Far検出器とし、ニュートリノターゲットの体積の増加 (5.6m3 から 10.3m3)やバッ
ファー層と鉄のシールドを新たにもうけることでのバックグラウンドの大幅な低減を
目指し、先発信号のエネルギー閾値を 1.3MeVから 1.0MeV 以下にすることが可能と
なった。Far検出器のみで 2009年に測定開始予定であり、2010年には sin22θ13 < 0.06
の精度に到達し、同 2010年にNear検出器を設置して 2012年には sin22θ13 < 0.03の
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精度に達する予定である。検出器の構造 (図 2.14)と予測到達精度 (図 2.15)を示す (以
上 [20])。

図 2.14: Double CHOOZ実験の検出器 [20] : T(target volume)はGd含有液体シンチ
レータ、GC(gamma− catcher)はGdが中性子を捕獲して放出 γ線が漏れ出た場合に
観測するGdを含まない液体シンチレータ、B(buffer liquid)は発光しない油で PMT
からの γ線がシンチレータに届くのを防ぎ、IV(inner veto)は外側のステンレスタン
クで宇宙線を vetoする。
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図 2.15: Double CHOOZ実験の到達精度 [20] : sin22θ13の測定限界の時間推移であ
る。始めの 1.8年間は Far検出器のみで測定し sin22θ13 < 0.06に達する予定であり、
Near検出器が完成後 sin22θ13 < 0.03を目指す。
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KamLAND

岐阜県神岡町にある検出器の周りには原子力発電所が点在し、それらからのニュー
トリノイベントのうち 86%は半径 180kmの範囲に分布する。総熱量は約 80GWであ
り全世界の原子力のうち 20%が集中している。新潟県柏崎刈羽原子力発電所からの寄
与が最も大きく、他に敦賀、高浜、大飯、美浜、浜岡等が挙げられる。図 2.16に日本
の主な原子炉の位置とニュートリノイベントの KamLANDからの距離による分布を
示す。
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図 2.16: 日本の主な原子炉の位置とニュートリノイベントの KamLANDからの距離
による分布 : KamLANDから半径 180kmの範囲にある原子力発電所 (左図では赤で
示した)の寄与が全ニュートリノイベントの 86%を占める。

ニュートリノ振動の確率は 2つの振動パラメータ (∆m2, sin22θ)を用いて

P (νe → νX) = sin22θsin2

(
∆m2L
4Eν

)
(2.11)

で与えられる。∆m2は関与する 2種類のニュートリノの質量固有値の 2乗の差、θは
(νe, νX)と質量の固有状態 (ν1, ν2)との混合角である。KamLANDは大出力原子力発
電所が 180kmという長距離にある事を利用し、∆m2 ∼ 1.0×10−6[eV 2]、sin22θ > 0.1
まで探索可能である。sin22θの感度はそれまでの実験の約 100倍以上であり、世界に
も類を見ない高感度実験であると言える。
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2002年 12月に最初の結果を示し、実測定時間 145.1日、原子炉の運転記録から予
測される反電子型ニュートリノ反応事象は 86.8±5.6事象、宇宙線等に由来するバッ
クグラウンド事象が 2.8±1.7事象、対して観測した事象は 54事象であった。観測値
と予測値との比は 0.589±0.085(stat.)±0.042(syst.)となる。この結果より ν̄eの欠損を
ニュートリノ振動で説明する場合、原子炉反ニュートリノのエネルギーが∼4MeV程
度であることから∆m2 > 10−5eV 2でなければならず、地球磁場が太陽と比べて非常
に弱いことから磁気モーメントを使うモデルは排除される。このようにしてニュート
リノ振動の LMA(Large Mixing Angle)解4 以外の可能性は排除され、長きに渡った”
太陽ニュートリノ問題”は解決に至った。[21]
更に 2004年 11月、2002年 5月から 2004年 1月までの 515.1日分のデータを用い

た結果が示された。データ量が 3.5倍になり有効体積を 33%増加させ (半径 5mから
5.5m)検出効率は 15%改善し (78.3%から 89.8%)、統計が約 1.5倍になった。原子炉の
運転記録から予測される反電子型ニュートリノ反応事象は 365.2±23.7事象、バックグ
ラウンド事象 17.8±7.3事象、観測事象は 258事象となり、99.998%の信頼度でニュー
トリノ欠損を再確認した。[22]
全ての原子炉が定常的に運転している訳ではなく、運転状況によって L/E(Eは原

子炉反ニュートリノのエネルギー、Lは原子炉からの平均距離。KamLANDの場合
L=180kmとする。)の実効値が変動する。これを利用し変動効果の無いときの値を基
準として、ニュートリノの減少率を L/Eの関数として描いたのが図 2.17である。更
に∆m2

12、sin22θ12 の最良値が現在までの太陽ニュートリノ観測データとKamLAND
のデータを総合して得られ (図 2.18)

tan2θ12 = 0.40+0.10
−0.07

∆m2
12 = 7.9+0.6

−0.5 × 10−5eV 2
(2.12)

と与えられた。2002年の時点で既に LMA解のみに限定されていたが、その許容領域
は∆m2

12で約 3倍の不定性を持っていた。しかしこの 2004年の結果により∆m2
12は

約 8%の不定性に抑えられ、太陽ニュートリノ実験の結果と合わせたグローバル解析
の許容領域は、∆m2

12に関してはKamLAND実験、tan2θ12に関しては太陽ニュート
リノ実験が強い制限を与えている。

4ニュートリノ振動の混合角の大小、振動の長さの特徴により、SMA(Small Mixing Angle, 小混合
角)解、LMA(Large Mixing Angle, 大混合角)解、LOW(low ∆m2, 小質量差)解、just-so(真空振動)
解と呼ばれる 4つの許容領域が考えられる。これらのうちどれが真の解であるかを見極めるのはニュー
トリノ振動のエネルギー依存性、物質のニュートリノ振動に与える効果の解明等の重要な意味を持つ。



2.3. 原子炉反ニュートリノ 27

図 2.17: 反電子型ニュートリノの L/E分布 (2004年)[22] : Lは原子炉からの平均距離
で 180kmに固している。データは振動のパターンを再現し、崩壊現象や非干渉効果と
するモデルは否定された。またエネルギー閾値は地球ニュートリノの影響を避けるた
め Evis >2.6MeVとしている。
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図 2.18: 原子炉ニュートリノ振動パラメータの測定 (2004年)[22] : 左図はKamLAND
実験のみの結果を用いた反電子ニュートリノ測定と太陽ニュートリノ実験での電子ニュー
トリノ測定による 2成分ニュートリノ振動パラメータび許容領域。右図はKamLAND
実験と太陽ニュートリノ実験の解析結果を組み合わせた許容領域 (CPT対称性を仮
定)。tan2θ12 = 0.40+0.10

−0.07、∆m2
12 = 7.9+0.6

−0.5 × 10−5eV 2と与えられる。
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2008年 1月に示された結果では更に改良が加えられ、ニュートリノ振動パラメー
タの精密測定を行った [23]。データ使用期間を 515.1日から 1490.8日に広げ、先発信
号のエネルギー閾値を 2.6MeVから逆 β崩壊の閾値に対応する 0.9MeVに下げ、有効
体積も 5.5mから 6.0mに広げることで統計を増加することに成功した。これにより
ニュートリノ振動が無いと仮定した場合の原子炉の運転記録から予測される反電子型
ニュートリノ反応事象は 2179.4±90.2事象、バックグラウンド事象が 276.1±23.5事
象に対し 1609事象観測され、その欠損は 8.5σの信頼度であった。この改善は、4πシ
ステムと呼ばれる中心軸以外での放射線源による校正により位置の不定性を低減した
り、210Bi等の不安定核種による偶発同時計測バックグラウンドを反ニュートリノとの
空間分布や相関の違いを利用して効率的に選択する解析手法の開発等の成果である。
図 2.19に観測した反電子ニュートリノ事象のエネルギー分布を示す。エネルギー閾

値が 0.9MeVまで拡張され、最も良いパラメータの場合のスペクトルとも良く合い振
動が無い場合を 5.2σで排除した。

Be

!t

  "

図 2.19: 観測した反電子ニュートリノ事象のエネルギー分布 [23] : 最も良いパラメー
タの場合のスペクトルと実際の観測データを示す。

さらに図 2.20に原子炉ニュートリノ振動パラメータの測定結果を示す。最も良いと
されるパラメータは太陽ニュートリノ欠損問題の LMA解と一致位、それ以外の太陽
ニュートリノ欠損問題の解の領域を否定した。許されるパラメータ領域は

tan2θ12 = 0.56+0.10
−0.07(stat)+0.10

−0.56(syst)

∆m2
12 = 7.58+0.14

−0.13(stat)+0.15
−0.15(syst) × 10−5eV2

(2.13)

となる。他の太陽ニュートリノ観測実験と合わせたグローバル解析により

tan2θ12 = 0.47+0.06
−0.05

∆m2
12 = 7.59+0.21

−0.21 × 10−5eV 2
(2.14)

となり、KamLAND実験は太陽ニュートリノ実験と比較すると特に ∆m2
12 の決定に

ついて支配的であった。原子炉反ニュートリノが平均 180kmのところから飛来してい
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ると仮定した場合の L/E分布を図 2.21 に示す。エネルギー閾値を 0.8MeVに下げる
ことでニュートリノ振動の 2つの山と 1つの谷を確認することに成功し、ニュートリ
ノ振動によってニュートリノ欠損が起きたことが証明されている。
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図 2.20: 原子炉ニュートリノ振動パラメータの測定 (2008 年)[23] : KamLAND
実験の結果のみを用い原子炉の運転状況も考慮して解析した、ニュートリノ振動
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−0.07(stat)+0.10
−0.56(syst)、∆m2

12 =
7.58+0.14

−0.13(stat)+0.15
−0.15(syst) × 10−5eV2と与えられる。
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図 2.21: 反電子型ニュートリノの L/E分布 (2008年)[23] : ニュートリノ振動パター
ンにおける 2つの山と 1つの谷を確認した。
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SONGS

ニュートリノ検出器を原子炉の運転状況の監視に用いることが IAEA(国際原子力機
関)の推進を得ながら研究されている。大掛かりな設備が必要無く、直接介入しなく
ても原子炉の外から長期間に渡って監視出来、原子炉の運転を止める事無く運転状況
を監視出来る可能性が期待されている。

SONGS1という、アメリカ、カリフォルニアにある SONGS(San Onofre Nuclear
Generation Station)の原子炉の運転状況をニュートリノ検出によって見積る実験が進
められた [24]。熱出力 3.4GWthの 2基の原子炉があり、一方の原子炉の tendon gallery
と呼ばれる原子炉のコアからほど近い場所に検出器を設置することで原子炉の運転状
況を直に観測出来る (図 2.22)。ターゲットとして中性子捕獲原子核Gdを含有した液
体シンチレータ 0.64±0.06トンを用い、ニュートリノ事象は 1017/m2sである。

!"#$%

Reactor Core

Tendon Gallery

図 2.22: SONGSの検出器設置場所 [24] : 原子炉のコアから約 25mの tendon gallery
に設置した。

図 2.23に反ニュートリノイベントの測定結果を示す。左図は原子炉の運転が停止され
る前後の反ニュートリノイベントの観測数を 1時間毎にプロットした図 (a1)と、rSPRT

という統計量を 5時間毎にプロットした図 (b1)である。rSPRT (sequential probability
ratio test)は

rSPRT = log
P (µ1, nevent)
P (µ2, nevent)

(2.15)

で示される値で、P (µ, nevent)は観測事象数 neventが中心値が µである元の分布に含
まれる確率で、µ1と µ2は異なる原子炉の出力時の観測予測事象の分布の中心を示す。
この解析方法を用いると原子炉の運転が停止されたタイミングを 99%の信頼度で示す
ことが出来る。また右図は原子炉が 80%と 100%の出力で運転していた時の観測結果
である。(a2)の 1時間毎のプロットでは出力の変化を読み取るのは困難であるが (b2)
の rSPRT の 5時間毎のプロットは 99%の信頼度で 80%の出力と 100%の出力の期間を
示した。
また原子力発電の原料に用いられる 238Uは高速中性子を吸収して 239Puになるの

で 239Puの数は原子炉の運転状況によって変化する。235Uと 239Puの放出するニュー
トリノのエネルギー分布には違いがあるのでその変化を継続的に測定することが出来
れば核燃料の構成比の変化の様子を知ることが出来る。図 2.24は 235Uと 239Puのエ
ネルギースペクトルの違いと、SONGSでの測定結果である。運転停止前後で 239Pu
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図 2.23: SONGSの測定結果 [25] : 左図は原子炉の運転が出力 100%の状態から停止
される期間の測定結果で、(a1)は観測事象の 1時間毎のプロット、(b1)は rSPRT とい
う統計量を 5時間毎にプロットしている。右図は原子炉の出力が 80%から 100%に切
り替わる期間の測定結果で同様に (a2)は観測時少数、(b2)は rSPRT のプロットであ
る。それぞれ運転状況の変化を 99%の信頼度で示す事に成功している。

を 250kg取り除き、1.5tの新しい 235Uに交換したが、観測した反ニュートリノの事
象数にその変化が現れているのが読み取れる。

図 2.24: 235Uと 239Puの放出する反ニュートリノのエネルギースペクトルと SONGS
での観測結果 [25] : 左図は点線で 235U、実線で 239Pu由来の反ニュートリノのエネル
ギースペクトルを示し、両者が異なることが分かる。左図は SONGSでの観測結果で
運転停止前後で 239Puを 250kg取り除き、1.5tの新しい 235U に交換したが、観測し
た反ニュートリノの事象数にその変化が現れているのが読み取れる。
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2.3.2 到来方向測定の応用

原子炉反ニュートリノの到来方向測定が可能になった場合

• KamLAND サイズ

– ニュートリノ振動パラメータの精密測定

現在の測定では基線長情報が測定精度の向上において難題になっている。
KamLANDのようなサイズで到来方向測定が可能であればニュートリノ事
象毎にどの原子炉から飛来したものなのか判断することが出来、大幅なエ
ラーの低減が期待出来る。

• 小型サイズ

– 原子炉モニター

上記のように原子炉反ニュートリノの測定を原子炉の運転状況の確認に用
いる試みは現在でも既に行われている。しかし多くはGd含有液体シンチ
レータを用いており、中性子の拡散距離や先発信号と後発信号の時間間隔
が短くイベントを他と分離し易いリチウム含有液体シンチレータであれば、
更なる小型化が期待出来る。更に到来方向を観測することが出来れば、原
子炉のどの場所が故障しているかという非破壊診断に用いることが出来る。
X線等を用いる非破壊診断ではある程度構造が壊れて初めて検出出来るが、
人間の直接介入出来ない場所でも検出器を常設しておくことで早期に簡単
に故障箇所を特定することが期待される。

CHOOZによる到来方向測定

Gd含有液体シンチレータを用いてニュートリノ振動パラメータやニュートリノ混合
角の測定を行った CHOOZ実験は反ニュートリノの到来方向測定を解析的に行った。
結果を図 2.25に示す。Gdが放出する γ 線は反応点を決定するには最適とは言えず、
僅かに到来方向への分布が見られる程度の結果となった。[26]

ー
ー
ー
ー

7899:*,;6$%'6図 2.25: 反ニュートリノ到来方向に対する中性子吸収点の角度分布
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本研究では反電子型ニュートリノの到来方向を検出することが出来る液体シンチレー
タの開発を目指す。液体シンチレータはプソイドクメン等の有機溶媒に発光物質を溶
かし込んだもので、他の検出器に比べ安価で自由に形を変えられるという利点がある。
本章では液体シンチレータ基本的な性質に触れ、方向検出に必要な要請を導いた上で
その検出原理を述べる。更に液体シンチレータ中で起きた反応の検出方法を述べる。

3.1 液体シンチレータによる方向検出

3.1.1 液体シンチレータ

蛍光物質の研究の歴史は古く、1937年にカルマン (Kallmann)が有機物質に紫外線
を照射し生じた蛍光を肉眼で観測している。その後光電子増倍管が開発されたことで
検出方法が確立し、 彼らは 1947年に有機溶媒中に蛍光物質を溶解したものを放射線
検出器として用いることを見出した。
以下に液体シンチレータの構成物質と発光機構について述べる。[27]

構成物質

液体シンチレータの主成分は有機溶媒及び蛍光体の溶質である。その他、用途に応
じて界面活性剤や添加剤を加えることもある。これらの物質の種類の選択と使用量に
よって液体シンチレータの特性を自在に決めることが出来る。

1. 溶媒

溶媒は放射線エネルギーを吸収して励起し、その励起エネルギーを発光体まで
伝達する。その為

• 溶質への励起エネルギー伝導効率が良い。
一般に π電子は移動性に富み容易に励起されるので、この電子を持つ芳香
族化合物は励起エネルギー伝導率が良いとされている。

• 蛍光体の発光スペクトルに溶媒の吸収スペクトルが存在しない。(図 3.1
参照)

• 不純物混入によるクエンチング (消光作用, 付録参照)を避ける為に高純度
であること。

等が要請される。図 3.2に主な溶媒の分子構造を示す。
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図 溶媒 トルエン、キシレン の吸収スペクトルと溶質 の発光スペクト
ルとの波長関係 。

表 液体シンチレータに使用される代表的な溶媒。凝固点、最大吸収波長 、
最大発光波長 、平均発光波長 、およびそれぞれの相対強度を示す 。

一般名 凝固点 相対的パルス波高
トルエン
キシレン

プソイドクメン
ジオキサン －

図 一般的な溶媒の分子構造 。

図 3.1: 溶媒 (トルエン, キシレン)の吸収スペクトルと溶質 (PPO)の発光スペクトル
の波長関係 [27]

p-キシレン プソイドクメン ジオキサン

CH3

C6H5CH3 C6H4(CH3)2

CH3

CH3

CH3

CH3

m-キシレン

C6H4(CH3)2

CH3H3C

トルエン

C6H4(CH3)2

CH3H3C

CH3

C6H4(CH3)3

CH2 CH2

CH2 CH2

O O

C4H8O2

o-キシレン

図 3.2: 主な溶媒の分子構造
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2. 溶質

放射線エネルギーを光エネルギーに変換する特性を持つ物質を溶質として溶解
させる。この特性は、

蛍光量子収率 =
蛍光放出の分子数
励起状態の分子数

(3.1)

で表せ、この蛍光量子収率が大きい物質を使用する。液体シンチレータの用途
によっては波長変換体として第二溶質を加えることもあり長波長の発光スペク
トルを得ることが出来る。

発光機構

液体シンチレータ中の反応では励起エネルギー源と溶質である蛍光体との間に溶媒
が介在している為に発光機構が複雑化している。溶媒分子数は蛍光体分子数に比べ約
1000倍程度であるため蛍光体が直接放射線エネルギーを吸収して発光する確率は極め
て低く、以下のような過程を経て励起エネルギーが伝達されていく。

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. 溶媒分子からの発光
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3.1.2 方向検出の原理

低エネルギーニュートリノの到来方向検出

上記の様な性質を持つ液体シンチレータ検出器は発光物質を含有している為に発光
量が大きく、低エネルギーのニュートリノでも検出可能であるが到来方向の情報は得
ることが出来ない。
その他のニュートリノの検出方法として水チェレンコフ検出法 (Super Kamiokande

実験 [28]、SNO実験 [29])が挙げられる。

νe + e− → νe + e− (3.2)

の電子散乱によって放出された電子が水中を運動する際にその進行方向に放出するリ
ング状のチェレンコフ光を観測している。媒質の屈折率を n、粒子の速度を vとする
とチェレンコフ光の進行方向と電子の運動方向との成す角度 θは

cosθ =
c

nv
(3.3)

と表せ、ニュートリノの到来方向を求めることができる (図 3.3)。

図 3.3: チェレンコフ光の進行方向

しかし液体シンチレータ法に比べて発光量が小さく (Super Kamiokande実験はKam-
LAND実験の約 100分の 1) 比較的高いエネルギー領域にのみ感度を持つ。図 3.4は
Super Kamiokande Iによる太陽ニュートリノの測定結果である。5MeVから 20MeVの
エネルギー領域の測定事象に対して cosθSUN=1に明らかな分布が見られ、太陽ニュー
トリノの到来方向測定に成功している。
そこで本研究では低エネルギーのニュートリノに対してその到来方向を観測するこ

とが出来る検出器の開発を目指す。
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図 3.4: SK-Iによる測定事象の太陽方向角度分布?? : 5-20MeVのエネルギー領域の
1496日分のデータによる解析結果であり、太陽と検出器を結ぶベクトルと再構成され
た事象の成す角 cosθSUNの分布を示す。また実線はシミュレーションによる best-fit、
黒点は観測データを示し、ほぼフラットな部分はバックグラウンド事象、cosθSUN=1
付近のピークが太陽ニュートリノ事象を示す。

検出方法

液体シンチレータによる反ニュートリノの検出には式 (3.4)に示す逆 β崩壊を利用
し、先発信号と後発信号による同時遅延計測を行う。

ν̄e + p → e+ + n (3.4)

反ニュートリノは液体シンチレータ中の水素と反応し陽電子と中性子を放出する。低
エネルギーの反応においては陽電子はほぼ等方的に放出されて液体シンチレータ中の
電子と対消滅を起こし、その際 0.511MeVの２本の γ線を放出する。これらを足し合
わせたエネルギーが先発信号となる。反ニュートリノの到来方向の情報を保持して反
跳された中性子は様々に散乱されて熱化し、先発信号から平均 200µsec後に陽子に捕
獲されて重水素となる。その際に放出する 2.2MeVの γ線が後発信号となる。図 3.5に
示した反ニュートリノの到来方向と中性子が放出される方向の成す角 θnは、反ニュー
トリノのエネルギーが 3MeV以下の低エネルギーのとき 35◦以下である。(3.1.3参照)
従って陽電子発生点と中性子吸収点を結ぶベクトルと反ニュートリノの到来方向に

は相関があるので、この二点を精度良く測定することによって反ニュートリノの到来
方向を測定出来る。
しかし現存する液体シンチレータでは

1. 熱化の過程で中性子が 5cm程度拡散し位置情報がぼやける。

2. 後発信号である 2.2MeVの γ線が約 40cm移動し中性子吸収点が決定出来ない。

という理由で方向検出は不可能である。
従って反ニュートリノの到来方向検出をする為には、

1. 中性子が位置情報を失う前に捕獲する。

2. 中性子吸収点を特定出来る反応を起こす。

という性質を持つ原子核を新たに液体シンチレータ中に導入すれば良い。
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図 3.5: 液体シンチレータ中の反応過程

中性子捕獲原子核

現存する液体シンチレータにおいて後発信号となる陽子の中性子捕獲反応の反応断
面積は 0.3barnである。これに比べて反応断面積が大きい原子核の候補として以下の
3つが挙げられる。反応断面積の詳細な値を表 3.1に示す。

1. Gd
n + Gd → Gd + γ (Eγ ∼ 8MeV(total)) (3.5)

2. 10B

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

n + 10B →7Li + α (BR = 6%, Q = 2.8MeV)
(3.6)

3. 6Li
n + 6Li → 3H + α (Q = 4.8MeV) (3.7)

Gdは反応断面積が大きく、1回の反応で平均で 3本の γ 線が放出される。それら
の合計のエネルギーは約 8MeVであり比較的高いエネルギーを持つので他の放射性
物質等からのバックグラウンドと分離し易いという利点を持つが、γ線が液体シンチ
レータ中を長距離移動してしまうので中性子吸収点を特定出来ず到来方向測定には向
かない。
中性子を捕獲して液体シンチレータ中で殆ど移動出来ない α線を放出する反応を起

こす原子核として 10Bと 6Liが挙げられる。10Bは中性子捕獲断面積が大きく中性子
の拡散を 2.0cm程度に抑えることが出来るが、反応の 94%は 0.48MeVの γ線を併発
するので反応点を特定しにくいと考えられる。α線と 3Hという、どちらも液体シン
チレータ中を殆ど移動出来ない粒子を放出する 6Liが最も有効な原子核であると予測
出来る。次章でシミュレーションによって最適性を確認する。
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中性子捕獲原子核 自然存在比 [%] 反応断面積 [barn]

Gd - 49700
152Gd 0.2 735
154Gd 2.1 85
155Gd 14.8 61100
156Gd 20.6 1.5
157Gd 15.7 259000
158Gd 24.8 2.2
160Gd 21.8 0.77

B - 767
10B 20 3835
11B 80 0.0055
Li - 70.5
6Li 7.5 940
7Li 92.5 0.0454

表 3.1: 中性子捕獲原子核の反応断面積 [31] : 現存する液体シンチレータでの後発信
号となる (n,p)反応に於ける陽子の反応断面積は 0.3barnである。

!e
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signal
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e-

"n"

(0.511MeV)

(0.511MeV)

#

3H

6Li

n

delayed

signal
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20$s interval

EQ = 4.8MeV

図 3.6: リチウム含有液体シンチレータ中の反応過程
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3.1.3 逆 β崩壊の角度分布のエネルギー依存性

3.1.2節で述べたように、電子型反ニュートリノの到来方向は逆β崩壊反応 ν̄ep → e+n

において陽電子発生点と中性子吸収点を結ぶベクトルと相関があることを利用して検
出する。そこで重要なパタメータである陽電子と中性子の放出角度のエネルギー依存
性について理論的背景を述べる。

陽電子

逆 β崩壊反応における微分散乱断面積は以下の式 3.8の様に書ける [42]。
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ここで、σ0は内部輻射補正 δrad
inner(=0.024)を含む規格化定数、GF はフェルミ結合

定数で GF
(~c3)

=1.16637 ×10−5GeV−2、cos2θc = 0.97、f2 = µp − µn(=3.706)、Mは平
均核子質量である。エネルギー閾値Ethr

ν̄e
は

Ethr
ν̄e

=
(Mn + me)2 − M2

p

2Mp
= 1.806MeV (3.18)

と表せる。
以上の式を用いて逆 β 崩壊の全散乱断面積 σtotを計算すると図 3.7の上図となり、

発生陽電子の ν̄e進行方向に対する角度の Eν̄e 毎の平均値 < cosθe > の分布は下図の
様に計算出来る。
数MeV付近の低エネルギーのニュートリノとの反応では、陽電子はニュートリノ

の進行方向に対して最大で 100◦程度後方に放出されるものが多いが、13MeV付近で
反転し高エネルギーになる程前方に寄って放出されることが分かる。
本研究で検出対称としているのは低エネルギー反電子型ニュートリノであるので、陽

電子放出方向の偏りは無視出来る程小さくほぼ等方的に放出されていると考えて良い。
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図 3.7: 逆 β崩壊の全散乱断面積と発生陽電子の平均角度分布
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中性子

上記の様に、あるニュートリノのエネルギーEν̄e の時の陽電子のエネルギーEe、放
出角 cosθnを計算により求めることが出来る。更に逆β崩壊反応にエネルギーと運動量
の保存則を適用して中性子のエネルギー En、反跳角 cosθn を決定することが出来る。
図 3.9に入射ニュートリノのエネルギーと陽電子、中性子の反跳角の相関を示す。入

射ニュートリノのエネルギーが高くなる程、中性子反跳角は大きくなる。つまり 6Li
によって中性子を吸収して反応点を特定出来ても、中性子の反跳角が大きいとニュー
トリノの到来方向の情報の信頼性は薄れてしまう。しかし原子炉反ニュートリノを始
めとする 3.0MeV程度の低エネルギーニュートリノの場合、中性子反跳角は 35◦以下
に抑えることが出来、中性子吸収点と陽電子発生点を特定出来ればニュートリノの到
来方向を高精度で特定出来る。
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図 3.8: 逆 β 崩壊反応の概念図 : エネルギー、運動量保存則により中性子のエネル
ギー、運動量、反跳角を求めることが出来る。

ニュートリノのエネルギーと中性子の運動エネルギー、反跳角の相関を図 3.10に示
す。3.0MeV程度の低エネルギーにおいては中性子の運動エネルギーは 100keV以下
である。放出された中性子は液体シンチレータ中で様々に散乱して熱平衡に達するま
で減速し、熱化中性子となる。それぞれの弾性散乱において進行方向に対する散乱さ
れる角度 θscat.の平均値は

< cosθscat. >=
2

3A
(3.19)

と表せる [43]。Aは中性子が散乱される原子の原子番号である。1MeV以下では炭素
原子よりも水素原子の方が散乱断面積が大きく、液体シンチレータ中では主として水
素原子に散乱される。よって式 3.19でA=1であるので、中性子の最初に放出された
方向からのずれは小さいと考えられる。
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図 3.9: ニュートリノのエネルギーと陽電子、中性子の反跳角の相関 : 3MeV以下の
時中性子の反跳角は 35◦以下に抑えることが出来る。
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図 3.10: ニュートリノのエネルギーと中性子の運動エネルギー、反跳角の相関 : 3MeV
以下の時中性子の運動エネルギーは十数 keV以下である。
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3.2 イメージング検出器

リチウム含有液体シンチレータにおいて、反ニュートリノの到来方向測定に必要な
陽電子発生点と中性子吸収点の検出には、中性子の反跳距離を識別出来る位置分解能
1cm以上での測定が要求される。PMTタイミングを用いた位置分解能は約 10cmで
到来方向測定には不十分であるので、光学レンズと位置検出素子を組み合わせた発光
位置の直接測定が可能なイメージング検出器の開発によって要求精度を目指す。

3.2.1 SCITIC

SCITIC(SCIntillating Track Image Camera)[44]は液体シンチレータの発光を光学
レンズによって結像させ IIT(像増倍管)と CCDカメラの組み合わせで検出する手法
を用いた検出器であり、ハイペロン核子散乱検出の為の飛程検出を目的に研究された。
強いシンチレーション光を発し、光学レンズの選択で倍率を自由に調整出来、更にト
リガータイミングのシグナルを用いることで条件に合うイベントを選択し易い、等の
利点がある。図 3.11に検出器の概要を示す。図 3.12は SCITICの性能試験時に行わ
れたKEKの 12GeV陽電子加速器からのビームを撮像した結果である。寿命の短いハ
イペロンの生成、散乱を飛程検出によってとらえることに成功している。
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Charged Particle
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図 3.11: SCITIC[44]
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図 3.12: SCITICを用いた実験結果 [44] : (a)Λ0生成、(b)Σ+生成、(c)Σ+散乱
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3.2.2 プロトタイプイメージング検出器

本研究では広角かつ光被写界深度の光学レンズ設計や微弱光の検出が要求され、既
存の検出手法を応用した本研究の要請を満たす検出器の開発が行われている [45] 。
図 3.13はプロトタイプイメージング検出器の概要である。プラスチックシンチレー

タの発光を PMTで検出し、それをトリガー信号とし CCDで撮像している。本研究
で要求されるような微弱光に対応出来るような、PMTとの同期、且つノイズに対し
て最適化されたトリガーの開発が必要である。図 3.14はこの検出器を用い、ミューオ
ンのトラックとコバルト線源からのイベントを撮像した結果である。
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図 3.13: プロトタイプイメージング検出器
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図 3.14: CCDカメラによるミューオントラックとコバルト線源の撮像
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リチウム含有液体シンチレータの応用は様々に考えられるが、最も近い将来計画と
して原子炉反ニュートリノの検出が挙げられる。本章では原子炉反ニュートリノのエ
ネルギー領域のイベントに対して、到来方向の検出には中性子捕獲原子核として 6Li
を含有させるのが最適である事を示し、更にリチウム含有液体シンチレータ中の反応
の様子をシミュレーションによって見積もる。

4.1 イベントリストの作成

3.1.3節で詳しく述べたように、逆 β 崩壊反応の角度分布は反ニュートリノのエネ
ルギーに依存している。つまり原子炉反ニュートリノのエネルギーにより陽電子と中
性子の反跳角、エネルギーの分配がある分布に従って決定される。この過程を考慮し
以下の手順でイベントリストを作成した。

1. ある反ニュートリノのエネルギー Eν̄e における逆 β崩壊反応の反応断面積の分
布を式 3.8 に従って計算する。(図 4.1)

2. 陽電子についてエネルギーEe、放出角 θeを求め、逆 β崩壊反応に運動量、エネ
ルギー保存則を適用して中性子のエネルギーEn、運動エネルギー Tn反跳角 θn

を求める。

3. 1, 2の結果を用い、ある Eν̄e の時の Ee、θe、Tn、θn のイベントリストを作成
する。

4. 原子炉反ニュートリノのエネルギー分布 (図 4.2)に従うように 3の各エネルギー
毎のイベントリストから選択するイベント数を決め、最終的なイベントリスト
を作成する。
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図 4.1: Eν̄e=5.0MeVのときの反応断面積の陽電子放出角による分布 : 陽電子は ν̄eの
進行方向に対して低エネルギーでは後方に、高エネルギーでは前方に多く放出される。
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図 4.2: 原子炉反ニュートリノのエネルギー分布 [46]

図 4.3に最終的なイベントリストの原子炉反ニュートリノのエネルギー分布から求め
た中性子の運動エネルギーと反跳角の相関を示す。中性子の運度エネルギーは 100keV
以下、反跳角は 55◦以下であることが分かる。

図 4.3: 原子炉反ニュートリノのエネルギー分布から求めた中性子の運動エネルギーと
反跳角の相関 : 中性子の運度エネルギーは 100keV以下、反跳角は 55◦以下であった。
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4.2 シミュレーション

作成したイベントリストを用い、Geant4 1 [41] を用いたモンテカルロシミュレー
ションによって見積もった。

4.2.1 陽電子の移動距離

逆 β崩壊反応 ν̄ep → e+nにおいて先発信号となる陽電子の液体シンチレータ中での
振る舞いを見積もる。図 4.4は反ニュートリノと陽子の反応によって放出された陽電
子の液体シンチレータ中の移動距離Re+ を示す。全イベントのについて平均移動距離
は 3.8mmと計算され、陽電子は液体シンチレータ中を殆ど移動せずに対消滅を起こ
すことが確認された。つまり中性子発生点と陽電子反応点はほぼ一致しているので、
シミュレーションによって発生させた中性子の位置を先発信号の場所であると考えて
良い。
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図 4.4: 陽電子の移動距離 : 平均移動距離は 3.8mmと計算された

4.2.2 中性子捕獲原子核の選択

3.1.2節で液体シンチレータに含有させる中性子捕獲原子核の候補として 10Bと 6Li
を挙げたが、10Bは中性子吸収反応の 94%は 0.48MeVの γ 線を併発するので中性子
吸収点を特定しにくく、中性子を吸収して α線と 3Hを放出する 6Liが最適であると
予測した。ここで実際にどのような反応が起き、予測の正当性をシミュレーションに
よって確認する。
比較対象として KamLANDの液体シンチレータの構成 (プソイドクメン 20%、ノ

ルマルパラフィン 80%、PPO1.36g/l) に従った液体シンチレータを用い、中性子捕獲
原子核としてそれぞれ 6Li 0.15wt%、10B 1.0wt%添加したものと比較する。

1素粒子が物質中で起こす複雑な振る舞いや反応を正確にシミュレーションする大規模ソフトウェア。
物理プロセスや検出器の構造、データの生成や保存、可視化等の多くのツールキットから構成される。
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中性子捕獲点までの距離

図 4.5に液体シンチレータ中で中性子が発生した点から捕獲される点までの距離Rn

の分布を示す。中性子捕獲反応断面積が最も大きい 10B(3835barn)含有液体シンチレー
タでは散乱される回数が少なく、Rnの平均値も最も短い 3.0cmに低減出来ている。ま
た 6Li(940barn)含有液体シンチレータでも中性子捕獲原子核を添加していないものと
比較してRnの平均値は 3分の 1程度に抑えられている。
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図 4.5: 中性子捕獲点までの距離Rn : 10B(1.0wt%)をピンク、6Li(0.15wt%)を青、中
性子性捕獲原子核を添加しない場合を緑で示す。以下の図でも同様。

再構成反応点までの距離

図 4.6に中性子発生点から捕獲された位置を再構成した点までの距離Rの分布を示
す。上記のように Rnは 10B含有液体シンチレータが最も短かったが、α線放出時に
併発する γ線による影響が大きく位置決定精度は極端に低下している。それに比較し
て 6Li含有液体シンチレータの場合、中性子を捕獲して放出するのが液体シンチレー
タ中で殆ど移動出来ない α線であるので、再構成反応点までの距離Rの平均値もRn

の場合と全く変化せず、精度良く反応点が特定出来ることが分かる。
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図 4.6: 再構成反応点までの距離R
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中性子散乱 ·捕獲点分布

図 4.7に中性子が捕獲されるまでに液体シンチレータ中で散乱される点と、捕獲後
に放出する γ又は α線による位置再構成点の分布を示す。左図はそれらの点の位置を
表し、右図はX = ±15cmの範囲における点の分布を示している。尚、X軸方向に反
ニュートリノが到来している場合を想定し、原点から X軸に対して角度 θnの方向に
中性子が放出されると仮定している。

6Li含有液体シンチレータでは中性子が捕獲されるまでの平均距離は 10Bの場合よ
りも長いが、中性子捕獲点の決定精度が良いのでこれらの点の分布は直径 12cm程度
の範囲に収まっている。それに比べ、10B含有液体シンチレータの場合や中性子捕獲
原子核を添加しない場合では広範囲に渡って点の分布が見られる。
よって中性子の散乱を低減し、中性子捕獲点が精度良く決定出来る 6Liを液体シン

チレータ中に導入することが、現存液体シンチレータの問題点を克服するのに最も有
効な解決策であると考えられる。
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図 4.7: 中性子散乱 ·捕獲点分布 : 左図はそれぞれの点の位置を示し、右図はX = ±15cm
の範囲における点の分布を示す。6Li含有液体シンチレータでは中性子の散乱を低減
し、中性子捕獲点を精度良く決定出来るので直径 12cm程度の範囲に殆どの点がおさ
まっていることが分かる。

角度分解能

以上の結果を踏まえ、反ニュートリノの到来方向に対する角度分解能を見積もる。
図 4.8に反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す。上記

の様に 10B含有液体シンチレータでは中性子吸収反応のうち 95%が放出する γ 線が
液体シンチレータ中を長距離移動する為に反応点がぼやけ、未添加の液体シンチレー
タに比べてもあまり効果が見られない。それに対して赤で示した 6Li含有液体シンチ
レータでは反ニュートリノの到来方向に対して前方方向に明らかな分布を見る事が出
来る。
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図 4.8: 反ニュートリノ到来方向に対する中性子吸収点の角度分布

図 4.9に示す様に、全イベント数の 68%つまり 1σとなる角度を角度分解能∆θとす
る。それぞれの場合について角度分解能を計算すると表 4.1の様になり、6Liが最も良
い結果が得られることが確認出来る。
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図 4.9: 角度分解能∆θの定義 : 6Li含有液体シンチレータの場合を例に取る。

∆θ

6Li 0.15wt% 90.1◦
10B 1.0wt% 114.1◦

中性子捕獲原子核無し 118.6◦

表 4.1: 角度分解能
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4.2.3 リチウム含有液体シンチレータの性能評価

6Liを液体シンチレータに溶かし込む利点は、中性子が拡散して位置情報を失う前
に捕獲し液体シンチレータ中を長距離移動できない α線を放出して反応点を決定する
ことにある。液体シンチレータの性能を評価する上で重要なパラメータである先発信
号 ·後発信号の時間間隔と角度分解能について論じる。

先発信号 ·後発信号の時間間隔

6Liを含有していない液体シンチレータでは先発信号 ·後発信号の時間間隔は平均
200µsecである。この間に中性子が熱化して様々に散乱されることで反ニュートリノ
の到来方向の情報を失う。

100keVの一定エネルギーの中性子をリチウム含有液体シンチレータ中で発生させ、
6Liに捕獲されるまでの時間つまり、先発信号 ·後発信号の時間間隔∆Tを計算した結
果を図 4.10に示す。目標値とした 2.0wt%付近では約 20µsecであり、十分の一に抑え
られることが分かる。低濃度では急激に長くなっているが、濃度をあげても劇的な変
化はみられない。
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図 4.10: 先発信号 ·後発信号の時間間隔のリチウム濃度による変化
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角度分解能

図 4.11にリチウム濃度による角度分解能の変化を示す。リチウム濃度を 5倍にして
も角度分解能は 4%程度の上昇にとどまっていて、濃度をあげることによって劇的に
角度分解能能が良くなることは無いことが読み取れる。言い換えれば目標量程度でも
十分に 6Liを含有させた意義はあると考えられる。また 4.2.2節で示したように中性
子捕獲原子核を含有していない液体シンチレータでは∆θ=118.6◦となった。
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図 4.11: 角度分解能のリチウム濃度による変化
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第5章 リチウム含有液体シンチレータの
作成

反ニュートリノの到来方向を検出する為には中性子捕獲原子核として 6Liを含有さ
せた液体シンチレータを新たに開発することが必要である。本章では液体シンチレー
タの開発に当たり歴史的経緯に触れた後、本研究での溶解目標量をシミュレーション
結果等をもとにして決定する。更にリチウム化合物の特徴的な性質を踏まえて実際の
作成方法を述べる。

5.1 リチウム含有液体シンチレータの使用例

本研究の様に反ニュートリノの到来方向検出を目的にしてリチウム含有液体シンチ
レータを用いた例は過去に無い。良い中性子捕獲原子核としての性質を利用して検出
器の開発、実験が行われてきた。

5.1.1 NE320

1960年代には液体シンチレータが中性子検出器として有効であることが研究される
ようになった。中でも 6Liは中性子を吸収して 4.8MeVの運動エネルギー持つ α線と
トリチウムのペアを放出することから、中性子吸収イベントとして良く認識できる検
出器としての利用が期待されていた。
しかしリチウム化合物を液体シンチレータ中に導入すると発光量が低下し、光減衰

長も短くなるという難点があり、100cm3以上の検出器を作成出来なかった。そこで
これらの点の改良を目的に開発されたのがNE320である。
良い光出力物質であり波形弁別に優れていることが知られているプソイドクメン (構

造式は図 3.2参照) を用い表 5.1の様な性能を持つリチウム含有液体シンチレータの開
発に成功している [32]。しかし液体シンチレータ中にどのようにして 6Liを含有させ
たのかは不明であり、現在は販売も中止されている。

液体シンチレータ NE320 NE224
6Li含有量 0.15wt% 0
減衰長 260 ± 30cm 500cm
発光量 31% ± 5% 80%

表 5.1: NE320と NE224の性能比較。NE224はプソイドクメンベースの液体シンチ
レータでこれまで主な中性子検出器として用いられていた。減衰長は波長 400nmに
おける値、発光量は結晶アントラセンシンチレータの発光量を 100%としている。[32]
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5.1.2 Bugey実験

上記の 6Li含有液体シンチレータ、NE320を用いて行われた原子炉反ニュートリノの
検出実験である。2800MWの熱出力の原子炉の近郊に、それぞれ炉心から 15m、40m、
95mの距離に体積 600Lのセル型の検出器を設置しニュートリノ振動パラメターの測
定を目指した (図 5.1)。基線長を短くするために原子炉近くの地下にある 5m角程度
のスペースに検出器を置く必要が生じ、比較的小さな検出器で反ニュートリノイベン
トを時間的、空間的に良い精度で検出しなければならなかった。そこで 6Li含有液体
シンチレータの特性である

• 中性子捕獲時間を 200µsecから 30µsecに短縮

• 中性子吸収点の約 40cmの不定性を無くすことで陽電子発生点から中性子吸収
点までの距離を約 6cmの精度で決定

• PSDによって中性子捕獲後に発生する α線を識別

を生かし大幅なバックグラウンド除去を試みた。
しかし 6Liの化学的不安定性によりセル毎にその割合は違うものの、全体的に一日に

約 1%程度発光量が減少し検出器の性能を長期的に維持することが出来なかった [34]。
約 2年間のデータ収集の後、1995年に実験を終了している。

図 5.1: Bugey実験検出器 [33]
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5.2 リチウムの性質

リチウムは原子番号 3のアルカリ金属元素ある。同じアルカリ金属のナトリウムや
カリウムと比べて反応性は劣るが、空気中で容易に酸化され金属単体として存在する
のは難しい。このため単体で用いられるよりも化合物として軽量合金や強力な還元剤
として用いられることが多い。主な性質を表 5.2に示す。

Li

原子量 6.941 u
密度 0.535 g/cm3

融点 180.49 ◦C
沸点 1340 ◦C
酸化数 1 (強塩基性酸化物)
結晶構造 体心立方構造

表 5.2: リチウムの性質

リチウムの使用例

• 工業用グリース

水酸化リチウムを添加し自動車、農機具、機械工具等の潤滑剤として用いられ
ている。

• 電池

イオン化傾向が大きく、酸化還元電位は全原子中で最も低い−3.0440MeVであ
るので電池に用いると大きな起電力を得る事が出来る。また重量が軽いので重
量当たりのエネルギー密度が大きいという利点がある。

• 核融合発電

核融合発電の原料として重水素と三重水素 (トリチウム)が必要である。重水素
は 1m3の海水から 33g得られ供給量は十分であるが、三重水素は主として 6Li
が中性子を捕獲して α線と三重水素を放出する反応から得られる。同じ反応を
利用して水素爆弾を作成出来るため、リチウムは石油以上に厳しい制約資源と
なっている。
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6Li

上記の様に 6Liは核融合反応や水素爆弾の原料として用いられる為、簡単に得るこ
とは出来ない。自然存在比は 7Liが 92.5%であるのに対して、6Liは 7.5%である。主
な保有国としてロシアや中国が知られている。
物理的、化学的方法を用いて 6Liを分離、濃縮する技術が研究されてきた。同位体

間の僅かな質量差を利用した遠心分離法、イオン交換樹脂法、キレート樹脂法、レー
ザー法、熱拡散法、電気泳動法、蒸留法等である。また微生物の生体反応を利用して
同位体を分離する方法が開発中であり、他の物理的、化学的手法に比べて 50倍以上良
い分離効果が得られている [35]。

5.3 開発目標の設定

ここではGeant4を用いたモンテカルロシミュレーションを行いリチウム含有量を
決定し、減衰長、発光量などの物理的性質の目標性能を決定する。

5.3.1 リチウム含有量の決定

開発条件として以下の二点を課すことにする。

1. リチウムを濃縮せずに用いる

5.2で述べたように 6Liは現状では入手しにくい物質であるため、入手し易い
リチウム化合物を用いて自然存在比 7.5%の 6Liを必要量含有させなければなら
ない。

2. 逆 β崩壊で発生する中性子の 90%程度が 6Liに捕獲される

中性子吸収点を精度よく決定する為に α線を放出する 6Liによる捕獲反応が高
確率で起こらなければならない。

リチウム濃度を変えシミュレーション結果を 5.2に示す。但しリチウム捕獲割合は
以下の式 5.1で定義した。

リチウム捕獲割合 [%] =
6Liに捕獲されたイベント数

生成イベント数
(5.1)

リチウム捕獲割合はリチウム含有量が多ければ多い程増加傾向にあることは明白だが、
2.0wt%を下回ると急激に減少していることが分かる。また条件の 2つ目に挙げたリチ
ウム捕獲割合が 90% 付近にあるのもリチウム含有量が 2.0wt%近辺である。
よって本研究のリチウム含有量の目標量は最も効率が良い 2.0wt%とする。
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図 5.2: リチウム含有量の決定 : 横軸は 6Liの自然存在比 7.5%を考慮したリチウムの
含有量である。

5.3.2 物理的性質

発光量、減衰長の目標値を表 5.3に示す。5.1.1節で述べたが、一般にリチウム化合物
を液体シンチレータに溶解させるとその濃度の増加に伴い発光量が減少してしまう。こ
れはリチウム化合物がエネルギー伝達機構を持たない為であると考えられる。しかし発
光量の減少は検出器開発においても大きな制限を与えることになるので、KamLAND
で用いられている液体シンチレータと同程度以上の発光量を目指す。原子炉非破壊診
断に用いるような小型検出器の開発を念頭に置いた場合、減衰長は 70cmを目標にし
ているが将来的に大型検出器に応用出来るような性能の実現を目指す。

Li含有 LS KamLAND LS

Li含有量 2.0 wt% -
発光量 =8000photons/MeV 8000photons/MeV
減衰長 =70cm 10m

表 5.3: リチウム含有液体シンチレータの目標性能 : 減衰長は波長 400nmにおける値
である。
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5.4 リチウム含有液体シンチレータの作成 (1) ∼有機溶媒への
溶解

5.3節で求めた目標性能を持ったリチウム含有液体シンチレータの作成を目指す。先
ず開発の概要を述べる。

1. 有機溶媒にリチウム化合物を溶解することが出来る組み合わせを探す

一般に液体シンチレータは有機溶媒と必要な溶質で構成されるので、先ず本研
究の要請を満たすことが出来る有機溶媒とリチウム化合物の組み合わせを探し
た。この段階で

(a) 殆どのリチウム化合物は有機溶媒に溶けにくい

(b) 水に溶解し易いリチウム化合物が多い

ということが判明し次の段階へと方向転換することにした。

2. リチウム化合物の親水性を利用し、界面活性剤を加えて水溶液と有機溶媒を混
合する

界面活性剤は分子内に親水基と親油基が存在し、水と油を均一に混ぜ合わせる
性質を持つ。有機溶媒に直接溶解することが出来ないリチウム化合物でも水溶
液化すれば界面活性剤により有機溶媒と混合することが出来ると考えた。

以下にそれぞれの詳細を述べていく。
先ず一般的な液体シンチレータの作成方法である有機溶媒へ直接リチウム化合物を

溶解する方法を試した。以下の様な本研究で要請される有機溶媒とリチウム化合物の
条件を元にしていくつかの物質に絞り、実際に作成した。

• リチウム化合物

– 危険物を避ける

– 溶解したときに色が付かない 1

• 有機溶媒

– 引火点が高い

– 無色透明

– 励起エネルギーを伝達し易いベンゼン環を持つ

1液体が着色すると発光量が低下することが知られている。
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5.4.1 リチウムアセチルアセトナート

図 5.3に形状と構造式を、表 5.4に性質を示す。上記の条件で様々なリチウム化合
物を検討した結果、唯一有機溶媒に可溶という記述が見つかった化合物である。更に
白色粉末という形状も条件に合致している。有機溶媒 50g(プソイドクメン、1-オクタ
ノール、エタノール)、リチウムアセチルアセトナートを 1g混合した結果を表 5.5と
図 5.4に示す。

O O

Li

図 5.3: リチウムアセチルアセトナートの形状と構造式

構造式 Li(C5H7O2)
分子量 (Li割合) 106.05g/mol(6.5%)

融点 250◦C
形状 白色粉末
溶解性 有機溶媒に可溶

表 5.4: リチウムアセチルアセトナートの性質

一般的に用いられている有機溶媒であるプソイドクメンには全く溶解しなかった。
唯一溶解したエタノールも少量である上に黄色に着色していまい、これらの組み合わ
せでは目標性能は得られなかった。これらの結果から

• プソイドクメンのような有機溶媒よりもアルコールの方が溶解し易い

• 直鎖が長い物質よりも短い物質の方に溶解し易い

という考察が得られた。
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溶媒 (50g) 結果
物質名 分子式 分子量 [g/mol] 直後 70◦Cに加熱 24時間後

プソイドクメン C9H12 120.196 × × ×
1-オクタノール C8H18O 130.2 × △ △
エタノール C2H6O 46.069 △ △ ⃝

表 5.5: リチウムアセチルアセトナートの有機溶媒への溶解結果 : ×は溶解しない、△
は少量溶解するが溶け残る、⃝は全て溶解する、をそれぞれ示す。

1-オクタノール エタノール
①70!に加熱 ②24時間後 ①70!に加熱 ②24時間後

溶け残る 溶け残る 溶け残る 溶解するが着色

図 5.4: リチウムアセチルアセトナートの有機溶媒への溶解結果
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5.4.2 安息香酸リチウム

図 5.5に形状と構造式を、表 5.6に性質を示す。有機溶媒に可溶で要請条件に合致
する物質が見当たらず、リチウムアセチルアセトナートの結果を踏まえエタノールに
可溶という安息香酸リチウムと様々な有機溶媒の組み合わせを実験した。それぞれの
有機溶媒は 50g、安息香酸は 1gである。結果を表 5.7と図 5.6に示す。

Li

OO

図 5.5: 安息香酸リチウムの形状と構造式

構造式 C6H5COOLi
分子量 (Li割合) 128.06g/mol(5.4%)

融点 300◦C以上
形状 白色粉末
溶解性 水、エタノールに可溶

表 5.6: 安息香酸リチウムの性質

様々な構造を持つ有機溶媒のうち、完全に溶解することができたものは直鎖が短い
メタノール、少量残ったが溶解出来たものはヒドロキシル基を 2つ持つエチレングリ
コールであった。この 2つについて更に安息香酸リチウムを加えたところ

• メタノール

安息香酸リチウムを加えるとすぐに溶解して無色透明液体になる。溶質の合計
が 5.02gになったところで析出し始めた。

• エチレングリコール

溶媒中で白色粉末が小さな固まりになって分散し、時間が経つにつれてその大
きさが小さくなり最終的に無色透明液体になる (図 5.7参照)。10.2g加えたとこ
ろで析出し始めた。

以上よりエチレングリコールと安息香酸リチウムの組み合わせが最も多くリチウム
化合物を溶解できた組み合わせである。
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溶媒 (50g) 結果
No. 物質名 特徴 直後 3時間後

1 シクロヘキサン 脂環式 × ×
2 メチルナフタレン 高分子 × ×
3 1-オクタノール 長い直鎖 × ×
4 メタノール ⃝ ⃝
5 1-プロパノール 短い直鎖 × ×
6 ブチルアルコール × ×
7 エチレングリコール ヒドロキシル基が 2つ △ ⃝

表 5.7: 安息香酸リチウムの有機溶媒への溶解結果 : ×は溶解しない、△は少量溶解
するが溶け残る、⃝は全て溶解する、をそれぞれ示す。各番号は図 5.6の番号に対応
する。

１ ２ ４３ 溶解

６ ７５ 溶け残る

図 5.6: 安息香酸リチウムの有機溶媒への溶解結果
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溶解

３時間

３時間

３時間

図 5.7: 安息香酸リチウムのエチレングリコールへの溶解
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5.4.3 まとめ

ここで有機溶媒にリチウム化合物を直接溶解する方法の結果をまとめる。殆どのリ
チウム化合物は有機溶媒には溶けにくく最も良い結果が得られた組み合わせは、安息
香酸リチウムとエチレングリコールの組み合わせであった。
エチレングリコールの性質を一般的な液体シンチレータに用いられているプソイド

クメンと比較して表 5.8に示す。無色透明な液体で主に合成繊維、耐寒性冷却剤、電
解コンデンサー用ペースト、医薬、界面活性剤など幅広く用いられている。引火点に
関しては問題は無いが、粘性が高いので液体シンチレータとして用いた場合に発光伝
達にどのように影響するのか考察が必要である。
表 5.9でエチレングリコールと安息香酸リチウムの組み合わせで作成した液体シン

チレータのリチウム含有量と目標量とを比較する。析出してしまう前の最高濃度まで
溶解したが、目標量の 2.0wt% の約半分の 1.11wt%にとどまった。更に発光物質であ
る PPO加えて発光量や透過率といった物理的性質を確認した結果を第 6章に示す。

エチレングリコール プソイドクメン

化学式又は構造式 HOCH2CH2OH C6H3(CH3)3
分子量 [g/mol] 62.07 120.2

密度 [g/cm3] (at 15◦C) 1.11 0.88
沸点 [◦C] (at 1 atm) 197.8 168.9
融点 [◦C] (at 1 atm) -12.6 -43.8

引火点 [◦C] 111.1 45.5
発火点 [◦C] 410 487

屈折率 (at 15◦C) 1.433 1.499
粘性率 [cP] (at 16◦C) 25.66 1.154

表 5.8: エチレングリコールとプソイドクメンの性質の比較 [36]

Li[wt%] 6Li[wt%]
エチレングリコール + 安息香酸リチウム 1.11 0.083

目標量 2.0 0.15

表 5.9: 自作液体シンチレータと目標値の比較
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5.5 リチウム含有液体シンチレータの作成 (2) ∼界面活性剤の
使用

有機溶媒に直接リチウム化合物を溶解する方法ではあまり良い結果が得られず、リ
チウム化合物の親水性を利用した方法に方向転換を試みる。

5.5.1 リチウム化合物の選択

リチウム化合物の溶解度を表 5.10に示す。
水に対して最も良く溶解するのは臭化リチウムで 25◦Cにおいて 100gの水に 186.8g

溶解する。その際のリチウム量も 14.94gであり最もリチウム含有量が多い物質であ
る。以下に考察点を挙げる。

• 形状は白色の物質であり水溶液も無色透明である。

• 臭素の中性子捕獲反応の反応断面積は 6.9barnである。

方向検出を目的とした液体シンチレータとして用いる際に 6Liによって中性子
吸収点を精度よく決定する必要があるが、リチウムと同量存在することになる
臭素の中性子捕獲断面積は 6Liの 940barnに比べて十分小さいので中性子吸収
点の決定に対して障害にはならないと考えられる。

その他の物質は色が付いてること (LiIは黄褐色結晶)や、常温で扱いにくい危険物で
あること (LiOH水溶液は金属を腐食して水素ガスを発生し、空気と混合して引火爆発
の危険性がある)等の理由で除外できる。
よって臭化リチウム水溶液を用いて液体シンチレータを作成することにする。

分子式 式量 溶解度 溶解 Li量
[g/mol] (at 25◦C) [g/100g水] (at 25◦C) [g/100g水]

LiBr 86.80 186.8 14.94
LiI 133.80 167.9 8.71

LiNO3 68.90 84.5 8.51
Li2CrO4 129.90 96.4 5.15
LiOH 24.0 12.5 3.61

Li2SO4 109.95 34.4 2.17
Li2CO3 73.89 1.29 0.12

表 5.10: リチウム化合物の溶解度 [37]
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5.5.2 飽和臭化リチウム水溶液の作成

液体シンチレータ中のリチウム濃度の目標量、2.0wt%を達成するには出来るだけ
高濃度の臭化リチウム水溶液の作成が不可欠である。臭化リチウムは吸湿性が強いの
で、臭化リチウム一水和物の状態の方が無水物よりも 15分の 1程度の価格で市販さ
れている。低コストで液体シンチレータを作成する為に臭化リチウム一水和物を用い
て飽和水溶液を作成することにする。図 5.8に形状を示す。

図 5.8: 臭化リチウム一水和物の形状

溶解度には温度依存性があり、作成環境や検出器の設置環境を考慮すると 15◦C程
度における溶解度を想定すればよいと考えられる。実験室で用いる 150mlサイズのバ
イアルで作成しやすい量である、水 50ml に対する臭化リチウム一水和物の必要量を
図 5.9に示す。水 50gに対し 160.53gの臭化リチウム一水和物を加えれば飽和水溶液
が得られることが分かる。実際に作成したところ、水 (市販の超純水を用いた) に臭化
リチウム一水和物を一度に加えても溶解熱を発しながら約 5分で全て溶解して無色透
明の液体となった。その後 4ヶ月程度室温で放置したが析出することもなく溶解直後
の状態を保持していた。
作成した臭化リチウムの飽和水溶液を用いて目標リチウム含有量である 2.0wt%の

液体シンチレータを作成することを考えると、含水率 2 15%まで水を含有出来れば良
いことになる。
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図 5.9: 飽和臭化リチウム水溶液の作成 : 横軸は水 50gに対する飽和水溶液を作成す
るのに必要な臭化リチウム一水和物の質量を示す。

2液体シンチレータの全質量に占める水の割合を含水率と定義する。
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5.5.3 シンチレータカクテル

水溶液を界面活性剤を用いて有機溶媒と混合する方法の可能性を探る為に、先ず市
販のシンチレータカクテルを用いてリチウム含有液体シンチレータの作成を試みた。
液体シンチレータに目的の試料を溶かし込んで測定する手法は、生化学、農学、環

境化学、医学等の様々な分野で盛んに行われている。水溶性試料、油溶性試料に関わ
らず含有する事ができ、低バックグラウンド、高計数効率で測定可能な安全性の高い
シンチレーションカウンターが市販されている。その詳しい構成物質や混合割合は明
らかにされていないが、基本的には有機溶媒と界面活性剤、発光物質で構成されてお
り、シンチレータカクテルと呼ばれている。本研究の要請である含水率 15%を達成可
能であるかどうか実験を行った。
以下の 4つのシンチレータカクテル (全て同仁化学社製)を入手し、これらのうち

Scintisol 500の温度と含水率による状態の変化を 5.10に示す。水を加えていくと透明
な状態から、分離状態を経てゲル化する。このゲル化状態でも無色透明を維持出来れ
ばシンチレータとしてある程度の性能は得られるが本研究の要請には透過率の点から
合致せず、分離する前の透明な状態でリチウム含有目標量を達成しなければならない。
この Scintisol 500は本研究の目標量である含水率 15%のときも透明な状態を維持して
いることが読み取れる。

• Scintisol EX-H (キシレン、非イオン性界面活性剤ベース)

• Scintisol 500 (キシレン、非イオン性界面活性剤ベース)

• Scintisol AL-1 (トルエン、キシレンベース)

• Scintisol ALX-2 (ジオキサン、ナフタレンベース)
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図 5.10: Scintisol 500 の温度と含水率による状態の変化 [38]
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これらのシンチレータカクテルを用いて水を含有出来ることが確認出来たものに対
して、更に飽和臭化リチウム水溶液を加えた。結果を表 5.11に示す。
水のみの場合 15%以上含有できたものは 2種類あった。水がシンチレータカクテル

中で細かい固まりに分離し時間が経つにつれてその大きさが小さくなり、最後には無
色透明な液体になった (図 5.11)。
また臭化リチウム水溶液の場合は含有出来る水の量が 3分の 1以下に減少している。

界面活性剤はアルカリ性の物質に対してはその性能を十分発揮出来ないことが分かっ
ているが、臭化リチウム水溶液の液性を測ってみたところPH=9.2と弱アルカリ性で
あった。そこで希硝酸を加えて臭化リチウム水溶液の液性がPH=7.0となる様に調製
したものを加えてみた。その結果、若干含有量を増加させることが出来たが一週間程
度時間が経つと黄色に変色してしまい、安定性が保てなかった。
この様にして市販のシンチレータカクテルを用いてリチウム化合物の親水性を利用

した方法を実践したところ、リチウムを液体シンチレータ中に導入出来る方法である
ことは確かめれた。しかしリチウム含有量が目標値の 2.0wt%には届かない点、最も
多量にリチウムを含有することが出来た Scintisol 500は現在は販売が中止されている
点、また実用化し大量に作成するときにコスト的に有利である点等の理由で、全て自
作のリチウム含有液体シンチレータの作成方法の開発を目指す。

水 [wt%] LiBr水溶液 液性調製後の LiBr水溶液
水 [wt%] Li[wt%] 水 [wt%] Li[wt%]

Scintisol EX − H 15.1 4.6 0.61 4.8 0.64
Scintisol 500 18.3 6.0 0.80 6.1 0.81

Scintisol AL − 1 < 1 - -
Scintisol ALX − 2 分離 - -

表 5.11: シンチレータカクテルの実験結果

直後 10分後 20分後

図 5.11: 臭化リチウム水溶液のシンチレータカクテルへの溶解
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5.5.4 界面活性剤の選択と混合比の最適化

全て自作で高性能の液体シンチレータを作成する為に最適な界面活性剤の種類とそ
の混合比を考察する。

界面活性剤

界面活性剤とは一分子中に親水基と親油基を持った物質の総称で親水性物質と親油
性物質を均質化することが出来る。非極性溶媒中では親水基を内側に、親油基を外側
にして親水性物質を取り囲んでミセルと呼ばれる集団を形成し、これが溶媒中に分散
することで均質化する。以下に界面活性剤に関する概要を述べる [39]。

• 種類

水に溶解した時の解離状態の違いで大きく 2種類に分けることが出来る。

1. イオン性界面活性剤

水中でイオン解離し、界面活性作用を示す部分の性質で以下の 3つの型に
分類出来る。

– 陽イオン型 (カチオン)

– 陰イオン型 (アニオン)

– 両性型 : 液性がアルカリ性で陽イオン、酸性で陰イオンが界面活性作
用を示す

2. 非イオン性界面活性剤 (ノニオン)

イオン解離しないで-OH基や-O-結合が親水基、アルキル基が親油基となる。

• エマルションと型

界面活性剤の働きによって液体が液体に溶けていることをエマルション (乳剤)
と言い、以下の 2種類に分類出来る。O/W型に油を加えていくと粘度が増して
内相である油の濃度が上昇し、74.02%を超えたところで内相と外相が逆転して
W/O型になる。これを転相と呼ぶ。

1. W/O型 : 親水性の液体が親油性の液体に溶けている

2. O/W型 : 親油性の液体が親水性の液体に溶けている

• HLB(親水親油平衡)

親水基と親油基のバランスを示す値で 0∼20の数値で表される。式 5.2で算出で
き、値が小さい程親油性が強い。

HLB = 7 + Σ(親水基の個数) − Σ(親油基の個数) (5.2)
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界面活性剤の選択

本研究では臭化リチウム水溶液を有機溶媒中に最大濃度まで均質に分散させる必要
があり、その際 HLB値の選択が最も考慮しなければならない点である。上記の界面
活性剤の種類のうち非イオン性界面活性剤は化学的にも安定で酸やアルカリへの耐性
があり、最大の特徴は用途に応じて親油基と親水基の個数を様々に組み合わせること
で最適の HLBの物質を選択出来ることが挙げられる。よって本研究では非イオン性
界面活性剤の中から最適なものを選択することにする。
非イオン性界面活性剤は様々な分野で用いられており種類も膨大な数が存在するが、

液体シンチレータ作成において重要な点である、無色透明であることと常温で液体で
あることを条件に課すと殆どの物質は除外されてしまう。残った物質のうち以下のも
のを入手し、その性能を評価する。全て日油株式会社製である [40]。
以下の図 5.12に界面活性剤の種類と構造式を示す。また表 5.12に各界面活性剤と

プソイドクメンを 1対 1の重量比で混合した液体に水を加えたときの分離する直前の
最高含水率の結果を示す。様々な HLB値を持つ界面活性剤を用いて実験したが、最
も小さい 13.3である物質、 3⃝ポリオキシエチレン (10)ノニルフェニルエーテルが含
水率 25.8%で最も良く水を含有することが出来た。
よって本研究ではポリオキシエチレン (10)ノニルフェニルエーテルを用いることに

する。

①ポリオキシエチレン(10)オクチルフェニルエーテル

③ポリオキシエチレン(10)ノニルフェニルエーテル
②ポリオキシエチレン(40)オクチルフェニルエーテル

④ポリオキシエチレン(8)2-エチルヘキシルエーテル

O H

H3C O

n

O H

H3C O

n

親油基 親水基①②③

④

図 5.12: 界面活性剤の種類と構造式
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No. 親油基 親水基 (n) HLB 含水率 [wt%]

1⃝ C8H17 10 13.6 20.6
2⃝ C8H17 40 17.9 10.7
3⃝ C9H19 10 13.3 25.8
4⃝ C8H17 8 14.6 11.5

表 5.12: 各界面活性剤の実験結果 : 番号は図 5.12の各界面活性剤の番号に対応する。

混合比の最適化

これまで本研究の要請に最も良く合致するリチウム化合物と界面活性剤を決定した。
そこで界面活性剤と有機溶媒の混合比の最適化を行う。
有機溶媒は一般的な液体シンチレータに用いられているプソイドクメンを用いる。良

い発光伝達物質として知られていて入手し易く、界面活性剤とも問題なく混合出来る。
有機溶媒と界面活性剤の混合比を決定する為にそれぞれ異なる割合で混合した液体

に水を加え、分離したりゲル化する直前の最大含有量を調べた。尚界面活性剤は上記
で選択した 4種類を用いて実験を行った。結果を図 5.13に示す。
界面活性剤の割合が低いと極端に少量の水でも分離してしまい、どの種類の界面活

性剤でも最大の含水率が得られたはプソイドクメンと界面活性剤を 1対 1で混合した
液体であった。界面活性剤の方が多い液体は次いで高い含水率を得られたが水を加え
る前から粘性が高く、含水率 10%を超えたあたりからは殆ど流動性の無い液体になっ
た。またどの混合比でも最も良く水を含有させることが出来たのは 3⃝の界面活性剤
であった。
以上の結果から、有機溶媒であるプソイドクメンと界面活性剤であるポリオキシエ

チレン (10)ノニルフェニルエーテルを同量混合した液体が本研究には最適であると考
えられる。
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図 5.13: 界面活性剤と有機溶媒の混合比の最適化 : 番号は図 5.12の各界面活性剤の
番号に対応する。
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リチウム含有液体シンチレータの作成

これまでの考察に基づいて最終目的である、リチウム含有液体シンチレータを作成
する。作成方法は以下の通りである。

1. 臭化リチウム一水和物を用いて飽和水溶液を作成する

2. プソイドクメンに発光物質である PPOを必要量加える

3. 2の溶媒とポリオキシエチレン (10)ノニルフェニルエーテルを同量ずつ混合し
た溶媒を作成する

4. 3の溶媒に 1の臭化リチウム水溶液を少量ずつ加え、最大量まで含有させる

界面活性剤と有機溶媒の混合物に臭化リチウム水溶液を加え良く震盪すると液中で
細かい固まりになって分散し、激しく泡立つ。時間が経つにつれて泡立ちが収まると
無色透明な液体になった。一度に大量の臭化リチウム水溶液を加えると泡立ちが収ま
るまでの時間も長くなり効率よく臭化リチウム水溶液を導入出来ないことが分かった。
また臭化リチウム水溶液を加えるにつれて粘性が高くなり分離やゲル化が起こる直前
の最大の量まで導入すると、粘度の高い液体シンチレータになることは避けられない。
この性質が透過率や発光量にどのように影響するかは考察が必要である。
表 5.13に上記の作成方法に従って作成したリチウム含有液体シンチレータのリチウ

ム含有量を目標値と比較して示す。リチウム濃度は目標量に達していないが、実用化
に向け大量に作成する時に有利な低コストの作成方法を独自に開発することが出来た。

含水率 [wt%] Li[wt%] 6Li[wt%]
PC+界面活性剤+臭化リチウム水溶液 7.8 1.04 0.078

目標量 15.0 2.0 0.15

表 5.13: 自作液体シンチレータと目標値の比較
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5.6 作成方法のまとめ

本研究で独自に開発したリチウム含有液体シンチレータの作成方法にしたがって作
成した結果を表 5.14に示す。
リチウム含有量の目標量 2.0wt%を達成することは今後の課題である。その解決方

法として

• 脱水

界面活性剤使用法によって作成した液体シンチレータを減圧下に置くと水分が
蒸発することが確かめられている。この方法により液体シンチレータの粘性を
弱め、総重量を軽く出来るのでリチウム濃度を高めることが出来る。有機溶媒
中の水分量を高精度で測定することが出来る水分計を用いて蒸発水分量の測定
や、水分蒸発後の液体シンチレータの発光量や透過率を測定し、その効果を検
討中である。

本研究で独自の方法で既製品を用いずにリチウム含有液体シンチレータを作成出来
ることを確認できたことは大きなインパクトを持つ。次章では自作した液体シンチレー
タを用いて様々な物理的性質や長期安定性等を検証する。

溶媒 リチウムの状態 含水率 [wt%] Li[wt%] 6Li[wt%]

エチレングリコール 安息香酸リチウム - 1.11 0.083
シンチレータカクテル 臭化リチウム水溶液 6.1 0.81 0.061

PC+界面活性剤 臭化リチウム水溶液 7.8 1.04 0.078
目標量 15.0 2.0 0.15

表 5.14: 自作液体シンチレータと目標値の比較
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第 5章で独自に開発した以下の作成方法

1. 有機溶媒直接溶解法

エチレングリコール+安息香酸リチウム+PPO

2. 界面活性剤使用法

プソイドクメン+ポリオキシエチレン (10)ノニルフェニルエーテル+臭化リチ
ウム水溶液+PPO

によって作成したリチウム含有液体シンチレータについて性能評価を行う。

6.1 透過率

リチウム含有液体シンチレータの透過率を吸光光度計を用いて測定した。
装置の概要を図 6.1に示す。1cmと 10cmのセルに同じサンプルを入れ、それぞれ

の透過率を測定することでセルの影響がキャンセルされて低バックグラウンド環境で
サンプルの 9cmの透過率が測定出来る。但し、透過率が 100%に近く屈折率が液体シ
ンチレータと同程度であることが知られているシクロヘキサンを用いて測定した結果
をベースラインとして設定し、サンプルの測定においてはベースラインに対しての相
対的な透過率を求めることになる。
測定した透過率Tより式 6.1によってある波長における減衰長 L[cm]を計算するこ

とが出来る。減衰長とは発光の全波長領域において元の光の強度の e−1となる長さで
ある。

T = e−
9cm

L (6.1)
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図 6.1: 吸光光度計

• 有機溶媒直接溶解法

測定結果から求めた減衰長の計算結果を表 6.1に示す。エチレングリコールのみ
の時は目標値に対して十分な減衰長が得られたが、安息香酸リチウムを溶解す
ると極端に減衰長が短くなっている。安息香酸リチウムが透過率を悪くしてい
ることは明らかである。

減衰長 [cm](@400nm)

エチレングリコール 898
エチレングリコール+安息香酸リチウム 39.2

目標値 =70

表 6.1: 減衰長 (有機溶媒直接溶解法)

• 界面活性剤使用法

透過率の測定結果を図 6.2に、減衰長の計算結果を表 6.2に示す。

界面活性剤のみの減衰長は 22.5cmと最も短いが、透過率の良い有機溶媒である
プソイドクメンとの混合物では 64.6cm と約 3倍になっている。更に水を加え
たところ減衰長は 77.2cmと改善し水は透過率を悪くする原因にはならないこ
とが分かった。また最終目的である臭化リチウム水溶液を加えたところ減衰長
は 64.6cmとなり、界面活性剤とプソイドクメンのみの混合物の場合と同じ値に
なった。これらの結果から
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– 界面活性剤は透過率が悪い

– 水を加えると透過率が改善する

– 臭化リチウムは透過率を悪くしている

という考察が出来る。

作成したリチウム含有液体シンチレータの減衰長は目標値である 70cmには届
かないが、64.6cmとほぼ目標値に近い結果が得られた。また透過率を悪くして
いる原因はリチウム化合物にあり、リチウムを液体シンチレータに含有させな
ければならない限り避けては通れない影響であると考えられる。
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図 6.2: 界面活性剤と水溶液の透過率への影響

減衰長 [cm](@400nm)

PC 295
界面活性剤 22.5

PC+界面活性剤 64.6
PC+界面活性剤+LiBr水溶液 64.6

PC+界面活性剤+水 77.2
目標値 =70

表 6.2: 減衰長 (界面活性剤使用法)



78 第 6章 性能評価

6.2 発光量

6.2.1 測定原理

γ線と物質の相互作用

137Cs線源を用いて崩壊時に放出される 662keVの γ 線を液体シンチレータに照射
し、発光量測定を行う。γ線やX線の物質との相互作用は光電効果、コンプトン効果、
電子陽電子対生成が挙げられ γ線の持つエネルギーと物質の種類によって支配的な相
互作用が異なる。発光量測定で用いる液体シンチレータの主な構成元素である炭素と
γ線の反応断面積を図 6.3に示す。本実験で用いた 137Csからの γ線 662keVの付近で
はコンプトン効果が支配的である。

図 6.3: γ線と炭素の反応断面積 : σp.e.は光電効果、σcoherentはレイリー散乱、σincoherent

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、σnucは
原子核による光の吸収を示す。
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図 6.4: 137Csの崩壊図
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コンプトン効果

光子が電子との弾性衝突時にエネルギーの一部を電子に与えてエネルギーを失い、
散乱される現象である。(図 6.5) エネルギー及び運動量保存則を適用すると反跳電子
のエネルギー Eeが以下のように求められる。

Ee = Eγ − Eγ

1 + Eγ

m0c2
(1 − cosθ)

(6.2)

と表せる。ここでm0c
2は電子の静止質量 (0.511MeV)、Eγ は γ線のエネルギーであ

る。式 6.2より θ = 180◦のとき、つまり後方散乱のときに反跳電子は最大エネルギー
Ee(max)となり、この Ee(max)をコンプトンエッジと言う。

Ee(max) = Eγ − Eγ

1 + 2Eγ

m0c2

(6.3)

!

E!

Ee

E!

! "

#

m0c
2

図 6.5: コンプトン効果の概念図

発光量測定方法

137Cs線源の 662keVの γ線によって作られた後方散乱イベント、つまり 447keVの
反跳電子による発光を液体シンチレータで測定し、さらに反跳後の 185keVの γ線を
NaIシンチレータで同時計測する。これによってバックグラウンドを大幅に低減し、
後方散乱イベントのみを効率的に測定することが出来る。測定装置と後方散乱イベン
トの概念図を図 6.6に示す。
図 6.7は、自作リチウム含有液体シンチレータの発光量と比較する為の基準となる液

体シンチレータの測定結果である。基準液体シンチレータとは、KamLANDで用いられ
ているものと同じ構成 (プソイドクメン 20%、ノルマルパラフィン 80%、PPO1.36g/l)
の液体シンチレータを自作したものである (図中、文中でKamLAND液体シンチレー
タと標記する)。
左図のNaI側スペクトルにおいて選択した 185keVの黄色部分は、液体シンチレー

タ側スペクトルにおける黄色部分、即ち後方散乱を起こした 447keVの β線に対応す
る。このスペクトルをGaussianでフィッティングして得られた中心値のADCチャン
ネル数が発光量に比例することを用い、それぞれの種類の液体シンチレータの発光量
を比較する。
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図 6.6: 発光量測定装置と後方散乱イベントの概念図
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図 6.7: 後方散乱スペクトル : 左図の NaI側スペクトルにおいて選択した黄色部分は
右図の液体シンチレータ側スペクトルで黄色部分に対応する。これが後方散乱を起こ
したイベントである。
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6.2.2 測定結果

• 有機溶媒直接溶解法

同時計測を行う前に液体シンチレータ側のスペクトルを見る事でコンプトンエッ
ジを読み取ることが出来るか確認した結果が図 6.8である。

赤で示した KamLAND液体シンチレータは 450チャンネル付近にコンプトン
エッジを確認出来るが、黒で示したリチウム含有液体シンチレータは全く見ら
れない。発光のエネルギーを効率良く伝達するには π電子を持つベンゼン環の
ある有機溶媒が有効であることが知られている。しかしリチウム化合物を溶解
することが出来る事を最優先に選択したエチレングリコールにはベンゼン環が
無く、液体シンチレータ中で発光が起きてもそれを伝達することが出来ないと
考えられる。

そこでベンゼン環を持つパラヒドロキシ安息香酸メチル (メチルパラベン)を加
え発光量に変化が見られるか測定を行った。パラヒドロキシ安息香酸メチルは
化粧品等によく用いられる安定剤であり、白色粉末でアルコールやエーテルに
良く溶ける。エチレングリコール 100gに最大量溶かすと 58.3g溶解して無色透
明な液体になった。この液体に安息香酸リチウムとPPOを溶解させて作成した
リチウム含有液体シンチレータの発光量を測定したところ、パラヒドロキシ安
息香酸メチル導入前と比較して微少ながらコンプトンエッジを確認できたが目
標の性能には程遠く、良い結果が得られなかった。
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図 6.8: 有機溶媒直接溶解法で作成したリチウム含有液体シンチレータのコンプトン
エッジスペクトル
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• 界面活性剤使用法

表 6.3にKamLAND液体シンチレータと比較した自作液体シンチレータの発光
量測定結果を示す。プソイドクメン (図中ではPC)と界面活性剤のみの場合、標
準液体シンチレータに比べて約 10%の発光量の減少にとどまっているのに対し、
水や臭化リチウム水溶液を加えると発光量減少率は格段にあがっている。含水率
が等しい場合、臭化リチウムを含有すると発光量は 30%程度減少している。こ
れらの結果から、水も臭化リチウムも発光量を減少させる原因物質であるが臭
化リチウムの方がより強いクエンチャーであることが分かった。

含水率 [wt%] Li[wt%] 発光量の割合 [%]

KamLAND LS - - 100
PC+界面活性剤 - - 91.5±0.1

PC+界面活性剤+水 7.8 - 71.2±0.2
PC+界面活性剤+LiBr水溶液 7.8 1.04 47.1±0.1

目標値 15 2.0 =100

表 6.3: 発光量 (界面活性剤使用法) : 全てのサンプルは発光物質としてPPOを含有し
ている。

そこで含水率の異なるサンプルを作成し、水のみの場合と臭化リチウム水溶液
の場合での発光量の変化を調べた (図 6.9)。どの含水率のサンプルでも臭化リチ
ウム水溶液を含有したサンプルの方が水のみの場合よりも常に 20%程度小さい
発光量であった。それぞれの測定値から臭化リチウムのみの影響 rLiBr を式 6.4
を用いて計算すると図中の三角で示した点になる。

rLiBr = r0 − (r1i − r2i) (i = 1, 2, 3) (6.4)

r0は PCと界面活性剤のみの場合、r1iは水のみを加えた場合 (図中の黒丸)、r2i
は臭化リチウム水溶液を加えた場合 (図中の赤丸)の発光量を KamLAND液体
シンチレータと比較した時の比を示す。水のみの場合は加える量が増すと直線
的に発光量が減少しているが、臭化リチウムのみの影響は少量加えたところで
一気に減少し、量を増していっても 70%程度で安定している。出来るだけ高濃
度のリチウム含有液体シンチレータを作成する為には限界まで臭化リチウム水
溶液を加えなければならず、水と臭化リチウムによる発光量の減少は避けられ
ない問題である。

発光量測定実験より有機溶媒直接溶解法で作成した液体シンチレータはリチウムを
含有出来たが発光を確認出来ない致命的欠点があることが分かり、更に詳しい性能評
価をする意義は無いと判断出来る。長期安定性、αクエンチ効果の測定は界面活性剤
使用法で作成した液体シンチレータのみについて行うことにする。
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図 6.9: 含水率と発光量の関係 : KamLAND液体シンチレータの発光量を 100%とし
た。水含有と臭化リチウム水溶液含有の液体シンチレータの含水率による発光量の変
化を示す。臭化リチウムのみの影響は測定値から予測される計算値である。
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6.3 長期安定性

実験装置に実装する場合に重要な課題である長期安定性について考察する。
界面活性剤使用法で作成した液体シンチレータを室温で 4ヶ月程放置したものが薄

い黄色に変色していた。実験装置に実装する場合少なくとも 1年は安定した性能を保
持していなければならないと考えられるので、この変色、つまり液体シンチレータの
劣化の原因と劣化割合を検証しなければならない。
一般に気温が 10◦C上昇すると化学反応の速度が 2倍になることが知られており、自

作した液体シンチレータを 45◦Cの恒温槽に入れ約 8倍の加速実験を行った。劣化の
原因を調べる為、以下の 7つのサンプルを 100ml程度作成し 150mlバイアル入れて恒
温槽に入れ変化を調べた。

1. プソイドクメンのみ

2. 界面活性剤のみ

3. プソイドクメンと界面活性剤の同量ずつの混合液

4. プソイドクメンにPPOを 5.0g/l溶かし込み、更に同量の界面活性剤と混合した
溶液

5. 4に水を含有させた溶液

6. 4に臭化リチウム水溶液を含有させた溶液

7. KamLAND の液体シンチレータと同じ構成の溶液 (プソイドクメン 20%、ノル
マルパラフィン 80%、PPO1.35g/l)

結果は 6の臭化リチウムを含有させたものだけが 15日で薄い黄色に変色し、15日
という期間も室温では 4ヶ月で変色した結果とよく一致している。また界面活性剤を
用いて有機溶媒と水を混合しているサンプルでも分離や沈殿といった変化は見られず
安定して均質に有機溶媒中に分散されていることを確認できた。
発光物質である PPOを溶かし込んでいるサンプルについて発光量の測定を行った

結果を図 6.10に示す。サンプルに溶け込んでいる空気によっても発光量は減少してい
ると考えられるが、臭化リチウム水溶液を溶かし込んだサンプルは 15日で 40%程度
も発光量が減少している。他のサンプルの減少率はどれも数%であるので、やはり臭
化リチウムは劣化させて発光量が減少する原因となっていると結論付けられる。
臭化リチウム水溶液は腐食性があり、界面活性剤や有機溶媒を酸化することで変色

している可能性が考えられる。PHT(2-6-Di-tert-butyl-4-methylphenol)は接着剤やゴ
ム等の樹脂の酸化防止剤として用いられている物質で、劣化の初期段階で反応を停止
する働きがある。この物質を用い、液体シンチレータの劣化を防止し性能を維持出来
るか試験を行う予定である。また臭化リチウム水溶液の弱アルカリ性が劣化に影響し
ている可能性もあり、中和剤等を用いて液性を調整し長期安定性を確認していくこと
が必要である。
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図 6.10: 発光量の時間変化

5日後 15日後

KamLANDLS 95 92
界面活性剤+PC 98 96
界面活性剤+PC+水 100 100

LiLS 95 60

表 6.4: 長期安定性 : 作成直後を 100とする。LSは液体シンチレータの略。
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6.4 αクエンチ

リチウム含有液体シンチレータにおいて後発信号となるα線のクエンチ効果を、ラ
ドン線源を用いた娘核 214Poの 7.687MeVの α線を測定して見積もる。測定の前段階
として液体シンチレータ中に高濃度ラドンガスを溶かし込む必要がある。222Rn線源
として半減期 1600年の 226Raを使用し、図 6.11に示す系を用いてサンプルにラドン
ガスを送り込む。

窒素タンク

226Ra

(222Rn source)

リチウム含有
液体シンチレータ

フローメーター

図 6.11: 222Rnのサンプルへの溶解

このサンプルを用いて α線のクエンチ効果を測定する。図 6.12に示すように、サ
ンプル中に溶かし込んだ 222Rnの娘核 214Poの崩壊時に放出される 7.687MeVの α線
を線源として用いる。214Poは 164.3µsecという短い半減期を持つので 214Biからの β

線との間で遅延同時計測が可能であり、大幅にバックグラウンドを低減出来る。

222Rn
3.824day

218Po
3.10min

214Pb
26.8min

!
5.490MeV

!
6.003MeV

!
7.687MeV

"
0.67,

0.73MeV

"
1.07,1.51,
3.27MeV

214Bi
19.9min

210Tl
1.30min

218At
1.6sec

214Po
164.3µsec

210Pb
22.3year

(0.02%)

(99.98%)

(99.98%)

(0.02%)

図 6.12: 222Rnから 210Pbまでの崩壊図
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先発信号の後 1msec幅のゲートを設定しその間に入ってくる信号を後発信号とす
るように回路を組み、遮光、且つバックグラウンドの低減の為 7cm程度の厚さの鉛
ブロックで 150mlバイアルに入れた測定サンプルと 2inchの PMTを取り囲んで測定
を行った。214Poの半減期は 164.3µsecなので 1msec幅の設定で十分であると考えら
れる。
同時遅延計測により得られた信号の先発信号と後発信号を図 6.13、またそれらの時

間相関を図 6.14に示す。下図の後発信号の 450ch付近にあるピークが 214Poの α線
(7.687MeV)であるので色を塗りつぶした部分を選択し、上図のようにそれに対応す
る先発信号の 214Biの β線の分布が得られる。イベントは 214Poの α線が支配的であ
ると予測される。選択した先発信号と後発信号の時間差の分布をフィッティングして
壊変定数を求め半減期を計算すると、168.5±2.6µsecとなる (図 6.14)。214Poの半減
期 164.3µsecをほぼ再現出来、イベントの抽出が良い精度で行われていることが確認
出来た。
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図 6.13: αクエンチ測定結果 : 左図は先発信号、右図は後発信号。色を塗りつぶした
後発信号での 214Poの α線 (7.687MeV) イベントを選択し、それに対応する先発信号
を選ぶ。
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図 6.14: 先発信号と後発信号の時間差

これらの結果を用い、リチウム含有液体シンチレータにおけるα線のクエンチ効果
を見積もる。まず液体シンチレータ中でクエンチ効果の低い線源を用い、ADCチャン
ネル数とエネルギーの関係を求める。線源として 137Cs線源の 662keVの γ線を用い、
測定したところコンプトンエッジのフィッティング結果が 299.0±0.9chであった。図
6.13より 214Poの 7.687MeVα線のピークは 449.5±0.6chであったので、214Poのα線
α線のクエンチングファクターは 9と計算される。KamLANDで用いられている構成
の液体シンチレータ (プソイドクメン 20%、ノルマルパラフィン 80%、PPO1.36g/l)
ではα線のクエンチングファクターは 14であることが分かっており、この値に比べて
リチウム含有液体シンチレータの α線に対するクエンチ効果は低いことが分かる。こ
れはプソイドクメン等の芳香族溶媒がクエンチ効果が低いことが知られており、リチ
ウム含有液体シンチレータでは半量がこの芳香族溶媒である為であると考えられる。

6Liが中性子を吸収して放出する 1.9MeVの α線と 2.9MeVの 3Hによる信号が後
発信号となる。クエンチングファクターはエネルギー依存性があり、KamLANDの液
体シンチレータの結果と比較すると 6Li由来の α線のクエンチングファクターは十数
分の一と見積もられる。3Hは α線よりのクエンチ効果が低いと予想されるので、両
粒子のよる後発信号は更に高いエネルギーが期待される。それを確認する為 252Cf や
Am/Be等の線源を用いた測定を計画中である。
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第7章 結論

7.1 まとめ

反ニュートリノの到来方向の 6Liを含有した液体シンチレータによる検出原理を示
し、その可能性を見積もった。更に本研究によりリチウム含有液体シンチレータの低
コスト作成方法を独自に開発し、その性能評価を行ったことは大きな成果である。
自作した液体シンチレータの作成結果をまとめる。親水性のリチウム化合物を有機

溶媒に導入する為、臭化リチウム水溶液を界面活性剤を用いて有機溶媒中に均一に分
散させるという方法で開発を行った。界面活性剤の種類の選択と有機溶媒と界面活性
剤の混合比の最適化を行い、液体シンチレータを作成した結果を表 7.1に示す。また
リチウム含有量と減衰長、発光量の測定結果を目標値と比較して表 7.2示す。

物質名 混合比

有機溶媒 プソイドクメン 40 wt%
界面活性剤 ポリオキシエチレン (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 7.1: 自作液体シンチレータの物質と混合比

Li[wt%] 6Li[wt%] 減衰長 [cm] 発光量 [%]

作成結果 1.04 0.078 64.6 47.1±0.1
目標 2.0 0.15 =70 =100

表 7.2: 自作液体シンチレータと目標値の比較 : 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。

自作した液体シンチレータの更に詳しい性能評価を行った。

• 長期安定性

15◦Cの実験環境を想定した場合の約 8倍の速度の 45◦Cの加速実験で 15日で薄
い黄色に変色し、発光量も作成直後の 60%に減少した。臭化リチウム水溶液を
含有しない液体シンチレータは変色せず発光量の減少率も数%であったので、臭
化リチウムが劣化の原因であると考えられる。
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• α線のクエンチ効果

リチウム含有液体シンチレータにおける後発信号のエネルギーを見積もる為に
ラドン線源を用いた娘核 214Poの α線を用いたクエンチ効果の測定を行った。
KamLANDで用いられている液体シンチレータにおいては 1/15にクエンチさ
れるが、本研究の液体シンチレータは 1/9であることが分かった。これはクエ
ンチ効果の低い有機溶媒を半量含んでいることが理由として考えられる。6Liの
中性子吸収時に放出される 1.9MeVの α線はエネルギーによるクエンチ効果の
違いを考慮すると十数分の一となる。また同時に放出され、共に後発信号とな
る 2.9MeVの 3Hは α線よりのクエンチ効果が低いと予測出来、後発信号は更
に高いエネルギーを期待出来る。

また最も近い将来の計画である小型検出器を用いた原子炉非破壊診断への応用に
向け、原子炉反ニュートリノのエネルギー領域に対しての方向検出の可能性を見積
もった。現存する液体シンチレータでは中性子の拡散が十数 cm、先発 ·後発信号の
間隔が 200µsecあるが、リチウム含有液体シンチレータでは拡散を 4.5cm、時間間隔
18.5µsecに短縮出来る。原子炉反ニュートリノのエネルギー領域に対しては角度分解
能 (1σ)90.1◦である。

7.2 今後の展望
6Liの目標濃度 0.15wt%を達成し目標性能を達成することは出来なかったが、現在

効果を検討中の解決策を挙げる。

• 液性調整

界面活性剤はアルカリ性に対してその性能が低下してしまうことが知られてい
る。本研究で用いた臭化リチウム水溶液は弱アルカリ性であるので、酸を用い
てその液性を中性にして導入することで含有量を増やすことが出来る可能性が
ある。但し、酸はプソイドクメンを酸化し劣化を早める原因となるので加える
酸の選択と量は慎重な最適化が必要である。

• 脱水

作成した液体シンチレータを減圧環境に置くと脱水することが出来ることを確
認している。この方法を確立出来れば界面活性剤の量減らせリチウム濃度も高
めることが出来る上に、粘性が高まることも抑えられるので発光量、減衰長の
改善も望める。有機溶媒中の微量な水分を測定することが出来る水分計を用い
て脱水量の測定と、作成した液体シンチレータの性能変化の見積もりを行って
いる。

• 酸化防止剤

長期安定性が保てなかった理由として液体シンチレータ中で酸化が起こり変色
して発光量の減少を招いた可能性がある。劣化の初期段階でその反応を止める
働きのある酸化防止剤を用いることを検討中である。
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• 有機溶媒に直接溶解する方法の検討

イオン性液体という物質があり常温でも安定して存在する塩であるので、イオ
ンの形状でリチウムを溶解出来る。これを有機溶媒で希釈することで液体シン
チレータを作成することが出来ると考えられる。しかし研究途上の高価な物質
であるので、使用可能性を確認している。

上記の様な可能性を模索していた時に、入手不可能と言われていた濃縮 6Liが安価
で手に入る可能性が出てきた。炭酸リチウムの形状で 2kg、つまり 6Liを 375g入手出
来ることになる。またクラウンエーテルという環の大きさによって中心に取り込む金
属陽イオンを選択出来る物質を用いて、低コスト濃縮技術が確立されつつある。(以前
この物質を用いてリチウムを有機溶媒に取り込む事を検討したが、黄色の液体である
ので発光量が期待出来ず液体シンチレータには向かないと判断した。)
本研究で開発した技術を用いれば 6Li濃度、発光量、減衰長、長期安定性等、全て

の性能を容易に達成出来る。自然存在比 7.59%の 6Liが 50%になるまで濃縮したもの
であれば、現在の 40%の臭化リチウム水溶液の量で目標濃度の達成が可能である。更
に低含水率で良いので界面活性剤の量を半量から 20%程度に減らせ、臭化リチウムが
少量であるので発光量は KamLANDの液体シンチレータ同程度以上を期待出来、長
期安定性も確保出来る。
以上のように本研究で培ったリチウム含有液体シンチレータの作成技術と、濃縮技

術の確立をもってすれば方向検出可能な液体シンチレータの完成は近い将来に望める。
発光位置の直接測定を目的としたイメージング検出器の開発も進められており、原子
炉反ニュートリノの検出に向けたプロトタイプ検出器の作成に向け更に研究を進めて
いきたい。
小型検出器での原子炉ニュートリノの方向検出は大規模化するニュートリノ実験の

流れに一石をと投じ、更に社会貢献への発展が望める、大変インパクトの強い研究で
ある。
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付 録A プロトタイプ検出器の作成に向け
たシミュレーション

リチウム含有液体シンチレータを実装し反ニュートリノの到来方向が測定可能な検
出器は幅広い応用可能性を持つ。本章では最も近い将来の計画である小型検出器を用
いた原子炉非破壊診断への応用に向け、イメージング検出器の要請を受けたサイズで
の方向検出の可能性を見積もる。

A.1 検出器の設計

A.1.1 イメージング検出器の要請

3.2節で述べたようにリチウム含有液体シンチレータを用いた到来方向検出には 1cm
以上の位置分解能要請される。PMTタイミングを用いた位置分解能が 10cm程度で
あるので要請は満たせず、光学レンズと位置検出素子を組み合わせた発光位置の直接
測定が可能なイメージング検出器の開発が進められている。
光学系の被写界深度と集光率は相反する関係にある為、ターゲットの規模を大きく

した場合検出器の総数が著しく増加する。この要請を受け今回の設計はターゲットと
して一辺 30cmの立方体 (容積 27l)のリチウム含有液体シンチレータを 6方向から観測
することにより発光位置の三次元測定を行う事とする。リチウム含有液体シンチレー
タは界面活性剤使用法で作成し、目標量である 6Li 0.15wt%を含有しているものとす
る (表A.1)。図A.1に検出器の概要を示す。

プソイドクメン 40 wt%
界面活性剤 40 wt%

臭化リチウム水溶液 20 wt%
PPO 5.0 g/l
6Li 0.15 wt%

表 A.1: リチウム含有液体シンチレータの構成
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+CCDカメラ

光学レンズ

Li含有液体シンチレータ

•30cm角(27L)

•6Li 0.15wt%
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図 A.1: テストベンチ検出器の概要

A.1.2 イベント数の見積もり

KamLANDでの測定結果を元に、プロトタイプ検出器での原子炉反ニュートリノ事
象数を見積もる。
プロトタイプ検出器を 3.3GWの熱出力の原子炉から距離 100mの位置に設置した

と仮定する。原子炉の熱出力は現在設置場所として計画中である、新潟県柏崎刈羽原
子力発電所の原子炉 1基当たりの熱量に相当する。対する KamLAND検出器の周辺
には 130∼240kmの範囲に多数の原子力発電所が点在しており、これらの原子炉から
の寄与は距離 180kmにある 80GWの原子炉一基分に相当する。これらを踏まえ、表
A.2に原子炉反ニュートリノ事象数の見積もりを示す。

KamLAND プロトタイプ検出器

距離 L 180 km 100 m
熱量 W 80 GW 3.3 GW
有効体積 V 696.89 m3 27×10−3 m3

検出効率 κ 89.9 %
検出事象 N 1.26 ev/day (no oscillation)

表 A.2: KamLAND検出器とプロトタイプ検出器の比較

KamLANDで有効半径 5.5m、つまり有効体積 697m3として観測を行ったとき、ニ
ュートリノ振動による事象数の減少を考慮しないときの原子炉反ニュートリノの観測
事象数の期待値NKLは 1.26ev/dayである。この値と原子炉からの距離、有効体積、熱
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量、検出効率の比較から見積もられる、プロトタイプ検出器における原子炉反ニュー
トリノ事象数Nprotoは、

Nproto = NKL ×
Wprotp/L2

proto

WKL/L2
KL

× Vproto

VKL
× 1

κKL

= 7.238 (ev/day)

= 217.1 (ev/month)

(A.1)

となる。一月当たり 200程度の反ニュートリノ事象が期待出来、到来方向の検証とい
う目的に対して十分な事象数であると考えられる。

A.2 シミュレーション

4.1節で作成した、原子炉反ニュートリノイベントリストを用いてGeant4によるモ
ンテカルロシミュレーションを行った。

A.2.1 イベント発生点と発生方向の設定

図A.2に発生点の設定を示す。原子炉が一基の場合を想定しているので、反ニュー
トリノは一定方向のみから検出器に向かって到来してくると考える。この方向を y方
向として中性子の発生方向を y軸と成す角 θnの方向に決め、中性子発生点P0は 30cm
角の検出器の中でランダムに選ぶ。
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図 A.2: イベント発生位置、発生方向の設定
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A.2.2 結果と考察

検出器内で発生した中性子は 6Liに捕獲されて α線を放出するるもの、陽子に捕獲
されて γ線を放出するもの、検出されずに検出器外に出るもののいずれかである。表
A.3にそれぞれの割合を示す。またA.3に角度分解能 r、拡散距離R、先発信号と後発
信号の時間間隔∆Tの計算結果を示す。
計算結果から中性子は放出されてから平均 4.4cm液体シンチレータ中を移動するの

で検出器の外側数 cm程度で放出された中性子は検出器外に出てしまう。よって 6Li捕
獲イベントが 62%程度にとどまっているのは避けられない事実であると考えられる。

全イベントに対する割合
6Li捕獲 62.0±0.1%
陽子捕獲 7.4± 0.1%
検出器外 30.6±0.1%

表 A.3: 捕獲割合
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図 A.3: シミュレーション結果 : 右下の図に示す様に示す様に反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 θ、中性子が放出されてから 6Liに捕獲され
るまでに移動する距離をR、先発信号と後発信号の時間間隔を∆T とする
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最後になりましたが、常に支えてくれた祖父母、父、母、弟に心から感謝します。皆さん、

本当にありがとうございました。


