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研究成果の概要（和文）：48Caの0ν二重ベータ崩壊(0nDBD崩壊)で、将来ニュートリノ質量で数meVの領域の探
索のため、以下の3点の研究を進めた。①48Ca同位体濃縮技術の実用化：自然存在比0.19%の48Caで2%以上を目指
した。高熱伝導率の絶縁物で電気泳動させる新しい濃縮法(MCCCE法)で、16%と目標の約10倍の驚異的な濃縮を達
成した。更に改善できる。②高分解能蛍光熱量検出器の開発：極低温でCaF2結晶の熱と蛍光を測定して、高分解
能化を粒子弁別と両立させる道を拓いた。③CANDLES装置で48Caの0nDBD崩壊の観測：遮蔽システムを建設し環境
バックグランドを2桁減少させて、世界で一番良い感度を達成した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this research is to develop the way to meV reagion of 
effective neutrino mass by neutrinoless double beta decay of 48Ca. We studied (1)48Ca enrichment 
technique, (2) Scintillating bolometer technique to achieve high resolution with particle ID, (3) 
Measurement of 48Ca 0nDBD by CANDLES experiment.  (1) We aimed to enrich 48Ca from the natural 
abundance (0.19%) to more than 2%.  We dveloped a method MCCCE (Multi-channel counter current 
electrophoresis) by which we were able to obtain 16% which is surprizingly a high enrichment and 10 
times more than our original goal.  It has a potential of furtehr improvement.  (2) We developed 
scinitillating bolometer to improve energy resolution with particle ID.  We successfully 
demonstrated that the technique works for CaF2 crystals.  (3) We constructed shielding system for 
CANDLES by which we successfully reduced backgrounds from outside.  We gave the world best limit on 
the lifetime of 48Ca 0nDBD.  

研究分野：素粒子原子核宇宙

キーワード： 二重ベータ崩壊　ニュートリノ　カルシウム48　原子核実験　素粒子実験
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ニュートリノを放出しない二重ベータ崩壊(0nDBD)の観測は、粒子数の保存則が破れていることを示し、宇宙が
物質だけの世界になった原因を解明するだけでなく、現代物理学の理解を根本から変える発見になる。本研究で
は48Caの0nDBDの観測のための研究を進めた。本研究計画で開発した同位体濃縮法のMCCCE法は簡便な装置で高い
濃縮度が得られ、既存の技術で不可能であった同位体が実用化でき0nDBD研究の地図が塗り替えられるポテンシ
ャルを有す。また、他の分野や用途の発展が期待でき、その社会的な意義は大きい。温度変化でエネルギーを測
定する方法に蛍光観測を組み合わせる方法0nDBD研究の今後の発展を加速する。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 ニュートリノレス二重ベータ崩壊(0)事象の発見は、ニュートリノのマヨラナ性の直接的
な証明であり、「軽いニュートリノ質量の謎」を自然に説明するシーソー機構を強く支持する。
また、「宇宙初期の物質粒子生成」の謎の説明として最有力なレプトジェネシスシナリオにおい
ては、レプトン数保存則の破れを要求しており、これも 0崩壊の観測によって検証できる。
このような背景から、0崩壊の研究は、極めて重要と位置づけられる。 
領域発足当初、KamLAND-Zen実験(日本)とEXO実験(米)がともに 136Xe同位体を使用して、
ニュートリノ有効質量が約 100 meV の感度で観測結果を公表しており、世界をリードしてい
た。また、GERDA実験(76Ge, 独)、CUORE実験（130Te, 伊）が観測を開始し、激しい競争が
始まっていた。 

0崩壊観測においては、バックグラウンド量が測定感度を決める。48Ca 同位体は、崩壊
の Q値(4.27 MeV)が 0崩壊核の中で最大で、バックグラウンドを究極に抑えられることが
期待できる極めて有望な崩壊核である。48Ca同位体を使用した 0崩壊観測実験 CANDLES
計画が、大阪大学を中心とする実験グループによって推進されており、約 300 kg の高純度フ
ッ化カルシウム(CaF2)結晶を使用した検出器(CANDLES III(UG))を神岡地下実験施設に設置
し、観測を実施している。研究計画において、48Ca 同位体の濃縮を行い、濃縮 48CaF2結晶を
現在の結晶と置き換えられれば飛躍的に感度が向上する。 
一方で、CANDLES検出器の測定原理(蛍光のみ測定)では到達エネルギー分解能に限界があ
る。その為、48Ca濃縮実現により 100 kg規模の 48Ca同位体が準備できても、ニュートリノを
伴う二重ベータ (2崩壊が0崩壊のQ値エネルギー領域に染み込んできてバックグラウ
ンドになる。極低温下(10 mK以下)での温度上昇によるエネルギー測定（熱量測定）を行うこ
とで、分解能 0.5%以下は十分実現可能であり、完全に 2崩壊のバックグラウンドを排除出
来る。48Caの 0崩壊観測では、環境放射能は Q値(4.268MeV)よりも低エネルギーのため影
響が限定的であるが、熱量測定のみの場合、CaF2 結晶内部の 238U 不純物の崩壊(Q値
4.270MeV)が、深刻なバックグラウンド候補となる。熱量測定に加えて、蛍光量も同時に測定
することで/粒子識別が可能となり、CANDLES III(UG)でのバックグラウンド除去技術と併
せて、バックグラウンドフリー観測を実現できる。 
以上のことから、本研究計画において、48Ca同位体濃縮および、熱量検出器と蛍光検出器の
性能を併せ持った高分解能検出器の開発を提案した。 

 
２．研究の目的 
レプトン数保存則の破れに対応するニュートリノのマヨラナ性の検証を目指す。そのために、

48Caの 0崩壊の研究を推進する。48Ca同位体濃縮技術の実用化と、高分解能蛍光熱量検出
器の開発を進め、並行して CANDLES装置を用いて 48Caの 0崩壊の観測をおこなう。将来
的に、数meV領域までのマヨラナ性の検証を可能にする実験へ成長することを目指す。 

 
３．研究の方法 
高感度 0崩壊測定のための 1. 48Ca 濃縮、 2. 蛍光熱量検出器開発、 3. 二重ベータ崩壊
測定を実施する。 

48Ca濃縮においては、電気泳動法を用いた高濃縮技術確立を行い、これまでに開発した化学
法による濃縮技術をもとに、濃度 10倍(2 %) の 48Ca生産装置の建設をする。濃縮 48Ca を、
CaF2結晶に合成する技術を確立する。また、48Caの濃縮度をさらにあげるための濃縮技術（レ
ーザー濃縮等）の開発も行う。 
蛍光熱量検出器開発においては、本新学術領域に参加する熱量検出器開発経験者の協力を得
て、CaF2結晶を熱量検出器として開発する。国内での開発研究と並行して、蛍光熱量検出器開
発では先行する海外の実験グループとの共同研究を模索し、バックグラウンド除去性能が極め
て高く(粒子弁別能力 99.9%以上)、エネルギー分解能の極めて良い(Q値で 0.5%以下) 検出器を
開発する。このことにより、環境放射線およびニュートリノを伴う二重ベータ崩壊事象による
両バックグラウンドから解放されたバックグラウンドフリー検出器を実証する。 

48Caの 0崩壊の観測を行う。現有の二重ベータ崩壊測定装置 CANDLES III(UG) のデー
タ収集システムをアップグレードし、バックグラウンド除去性能を増強する。また、Q値に影
響をあたえるバックグラウンド源の徹底的な調査を行い、検出器を高分解能化し、大型化した
場合にバックグラウンドフリー測定が実現されるよう検出器改良を行い、48CaF2結晶検出器を
使用した 0探索におけるバックグラウンド低減手法とベックグラウンドフリー測定実現手
法を確立する。 
 
４．研究成果 
自然存在比が 0.19%と非常に低い 48Caを 2 %以上（10倍以上）に濃縮するための、電気泳
動法を基礎とする多チャンネル向流電気泳動法 (Multi-Channel Counter Current 
Electrophoresis) MCCCE法で濃縮に取り組んで来た。細い泳動路を絶縁物で熱伝導率の高い
物質(BNの様に格子振動が熱を運ぶ物質)で作り、高い電圧で泳動を行えば高い濃縮度と大量生
産を両立出来る新しい方法で、水溶液中の 48Caと 40Caイオンの電場中での移動度の差を利用
して分離するときの効率を、桁違いに高める方法である。図 1に装置の概念図を示す。直径が



8cm のコンパクトな装置である。2015 年の論文
（PTEP 10.1093/ptep/ptv063）で、厚さ 10mm
の BN（窒化ホウ素）の板を用いる小さな装置
48Ca/43Ca比で 3倍(48Ca/40Ca比に換算して 6倍)
の濃縮度の達成を報告した。特許も取得した。そ
の効果の大きさから実用化はすぐと楽観的に考え
たが、現実には多くの困難があった。実際には理
解してなかった多くの条件が隠れていた。この間
に ICP-MS装置で 4000以上の作成したサンプル
の同位体比を測定し、研究を進めた。泳動路を構
成する窒化ホウ素（BN）の厚みを 10mm から
20mmにして長くすることで、装置の改良とパラ
メーターの探索を進めた結果、48Ca/43Ca比で自然
存在比のほぼ 100倍の濃縮度が得られた。それを
48Ca/40Ca 比との相関を測定することで自然存在
比の 0.19%がほぼ 100倍の16%になっていること
を確認した。それを図 2 に示す。市販の 48Ca 濃
縮同位体を購入し、クロスチェックを行ってこの
結果の正しさを確認した。理論的考察から BNを
厚くすることで更に高い濃縮度が期待できること
も示した。また、その時、取り出す 48Caの量に変
化がないことが期待できる。以上のことから、カ
ルシウム同位体に対して、新しい高濃縮技術が誕
生したと言え、今後 CANDLES が推進する 48Ca
を使用した 0崩壊探索の飛躍的感度向上に大
きな期待が持てる結果を示せた。 

 
 
CANDLES III(UG)検出装置を利用した 48Caの 0崩壊探索を進める中で、高エネルギー
領域にバックグラウンドが観測され、その低減を行った。バックグラウンドを低減するために
その起源の調査を行い、実験室を取り囲む岩盤中の元素や、検出器構成物質が環境中性子を吸
収し、その捕獲反応後に放出する数 MeV の高エネルギーガンマ線が要因であることを突きと
めた。このバックグラウンドを低減するために CANDLES III検出器の改良として、鉛遮蔽体
と中性子吸収用のホウ素シートからなる遮蔽システムの設計を行い、導入を行った。導入した
遮蔽システムで、ガンマ線と中性子起源のバックグランドをほぼ 2桁減少させ、0崩壊の観
測を進めた結果、48C を使用した観測では世界で一番良い感度を達成した。低バックグラウン
ド測定を行い、観測データを順調に取得した結果、新たに 131日分のデータを解析し結果を得
ることに成功した。図 3は、測定時間 131日のデータを使用して、0崩壊測定用の事象選択
を行った結果のエネルギースペクトルを示す。解析可能な CaF2結晶（95個）をすべて使用し
た結果、48Caの 0崩壊の半減期 6.2 ×1022年という下限値を得た。高純度の結晶（27個）
を選択して解析を行ったところ、 Q値の領域（4.17 - 4.48 MeV）にはバックグラウンドが観

図 1 MCCCE装置の概念図 

図 2 48Ca/43Ca比が示す濃縮度と

48Ca/40Caの同位体比の相関 

図 3：CANDLES III検出器の CaF2シンチレータで得られたエネルギースペクトル。131
日の測定データに、各種イベントセレクションを行うことで得られた。バックグラウンド
事象である 212Biの崩壊事象を除去（赤色）し、液体シンチレータが発光した事象（青色）、
および 208Tl事象を除去（ピンク色）、最後に複数結晶での事象を除去（緑色）する解析を
行った後に、Q値領域にバックグラウンド事象が観測されていない（高純度 27結晶の解
析：右図）ことが確認できる。 



測されておらず、バックグラウンドフリー測定を実証することに成功した。本計画研究の期間
終了まで観測が継続され、48Ca の 0崩壊測半減期の下限値に対して世界最高感度を更新し
続けている。 
 
 蛍光熱量検出器開発において、CaF2結晶の低温での特性を調べるために、Yong-Hamb Kim
氏(韓国 IBS研究所)らとの共同研究を行った。CaF2結晶から熱量と蛍光量の両方を測定できる
ことが世界で初めて示され、研究の可能性が明確になってきた。図 4には、蛍光熱量検出器に
よる粒子識別とエネルギースペクトルの測定結果を示している。線と線を高い分離能（5
以上）で分離できることを示す（図 4-A）と同時に、CaF2結晶内意図的に含有した 30mBq程
度のウラン系列崩壊核の放射性不純物による線エネルギースペクトル(図 4-B)から、エネルギ
ー分解能としてシンチレーション光による観測よりも高い分解能を実現することに成功した。
エネルギー分解能には結晶内の場所依存性による影響が多く残っていることが解析の結果示さ
れ、ウラン系列の連続する崩壊(222Rn  218Po214Po)を捉えることで位置依存性を消せば高い
分解能が得られることを確認し（図 5 参照）、エネルギー分解能として 0.18%が達成できるこ
とを示し、目標とする高エネルギー分解能を達成できた。 

 
 図 4：CaF2蛍光熱量計の世界初データ。熱量と蛍光量の両信号の特性を使い、粒子識別パラ
メーターを定義して(左下図の縦軸)、エネルギー分解能(A)と粒子識別能(B)が定量的に与えられ
た。 

 
図 5：CaF2結晶を使用した蛍光熱量検出
器において、ゲインの結晶内位置位置依
存性を除去するため、ウラン系列の連続
する崩壊(222Rn  218Po214Po)を使用
した解析結果エネルギー分解能として
0.18%@5 MeVを得ることができた。 
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