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研究成果の概要：二重ベータ崩壊・暗黒物質などの超稀現象探索実験を行うために必要な高感

度放射線検出用シンチレータ（主としてフッ化カルシウム結晶）の開発研究を行った。結晶中

に含まれる放射性不純物の低減を図るとともに、結晶の組成や物理パラメータを操作すること

による高感度化（バックグラウンド低減）の可能性を探った。これらの研究の結果、不純物濃

度の低減と、冷却による粒子弁別の効率化を確認し、高感度化が可能であることを示した。 
 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

２００６年度 6,600,000 0 6,600,000 

２００７年度 5,100,000 1,530,000 6,630,000 

２００８年度 3,200,000 960,000 4,160,000 

年度    

  年度    

総 計 14,900,000 2,490,000 17,390,000 

 
 
研究分野：原子核・素粒子実験 
科研費の分科・細目：物理学・素粒子・原子核・宇宙線・宇宙物理 
キーワード：二重ベータ崩壊、暗黒物質、シンチレータ、フッ化カルシウム 
 
１．研究開始当初の背景 
二重ベータ(ββ)崩壊、特にニュートリノ放

出を伴わない 0νββ崩壊は、ニュートリノ質量
の起源が Dirac 型であるか、Majorana 型で
あるかを検証可能なほぼ唯一の研究であり、
0νββ崩壊が観測されてMajorana型であるこ
とが証明されれば宇宙の物質・反物質の非対
称性を解くレプトジェネシス模型の妥当性
を示す鍵となりうる。 
また宇宙暗黒物質(DM;特に WIMPs)探索実

験は我々のグループを含め世界各地で行わ
れているが、ここ数年、数十 kgの NaIシン
チレータからの信号の年周変化解析により

WIMPs の存在を示唆する結果が報告される
一方、極低温の半導体熱量検出器や希ガスを
利用した二相式の検出器によりその存在を
否定する結果も示され、議論を呼んでいる。 
我々のグループでは上記の研究を行うた

め、ELEGANT VI及びそのコンセプトを継
承 し 大 型 化 に よ り 高 感 度 化 を 図 っ た
CANDLES計画を進めてきた。現在、主とし
て 48Caのββ崩壊研究を目的としてCaF2シン
チレータを主検出器とする、有効マヨラナニ
ュートリノ質量(<mν>)にして 0.5 eV 程度の
感度を持つ CANDLES III検出器（図 1）の
地下実験室への設置を進めるとともに、更な
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る高感度（<mν> ~ 0.1 eV）検出器の基礎研究
を進めている。また暗黒物質探索実験への適
用の可能性も探っている。これら高感度測定
を実現するためには、標的原子核の量を増や
す（装置の大型化）と同時に、バックグラウ
ンド（BG）の低減が重要である。 

図 1：神岡地下実験室に設置された
CANDLES III検出器 

 
２．研究の目的 
本研究課題ではこの CANDLES 計画にお

ける BG 低減研究として、CaF2 シンチレー
タの内部放射性不純物低減と、シンチレーシ
ョン特性の制御による BGの低減を進め、最
終的に次世代検出器計画の実現性を明らか
にする。 
大型化に際してはそのサイズに応じてエ

ネルギー分解能の向上と BGの低減を達成し
なければならない。CANDLES計画ではこれ
までのところ、検出器のデザインなどを工夫
することにより、これらを達成している。本
研究計画では、主検出器たる CaF2 シンチレ
ータの内部放射性不純物の低減をさらに進
めていく。 
この手法は確実な BG低減が見込まれる一

方、コストや結晶製造にかかる時間の増大も
予想される。そこで本研究計画では結晶の組
成や物理パラメータの制御による結晶特性
の制御の研究も同時に進め、これらの研究を
相補的に行うことにより、最も効果的な BG
低減の手法を探っていく。結晶組成の制御の
一つの例としては、結晶にドープされる活性
化剤の選択がある。一方、物理パラメータの
一例としては結晶の温度がある。これら活性
化剤の種類・濃度や、結晶の温度等に対する
シンチレータとしての特性の変化を系統的
に調べることにより、粒子弁別能を利用した
BG の低減や、発光量の増大によるエネルギ
ー分解能の向上などに役立てることが出来
る。これらの成果はまた DM探索実験におい
ても、BG の低減やエネルギー閾値の引き下
げ、散乱原子核の消光係数の理解などを通じ
て感度の向上に寄与できる。 

３．研究の方法 
本研究では CANDLES 計画における BG

低減を目指して、CaF2 シンチレーション結
晶に対する以下の研究を進める。 
(1) 結晶製造業者・結晶原料製造業者との共
同研究を進め、CaF2 結晶の製造手法を更に
改良し、結晶中の放射性不純物の低減を図る。 
(2) 濃度を変化させた数種の活性化剤
（activator）を添加した CaF2結晶を製作し、
その特性（発光量・透過率・消光係数・粒子
弁別能など）を調べ、その関係性を明らかに
することにより、CANDLES計画に適し、且
つバックグラウンド低減可能な結晶の製作
可能性を探る。 
(3) 結晶の物理パラメータを変化させ、(2)と
同様な結晶の特性を測定し、その関係性を明
らかにし、BG 低減に最適なパラメータを求
める。 
 
４．研究成果 
 
 (1) 結晶内放射性不純物の低減。 
CaF2結晶に含まれる放射性不純物（特にU, 

Th）の低減を図るべくいくつかの基礎研究を
行った。これまでの研究で結晶原料である
CaF2パウダー、及びさらにその原料であるカ
ルシウム塩の放射性不純物濃度の低減が重要
であることがわかっている。そこで、比較的
安価かつ大量に精製可能であると考えられる
いくつかの手法を用いてパウダーを処理し、
放射性不純物濃度を測定した。この測定にお
いてICP-MS・半導体検出器・溶融品を用い
たシンチレーション検出器の手法を利用する
ことにより従来に比してより効率的な測定手
法を確立した。 
上記の手法を用いて生成した原料を利用し

て結晶を作成した。その際、結晶成長過程に
よる影響も確認するため、いくつか異なる結
晶成長手法を用いた。得られた結晶の放射性
不純物濃度を測定するため、地下実験室での
遅延同時計数法を用いて測定を行った。この
結果、結晶内の放射性不純物濃度の低減は着
実に進んでいるが、一方で現時点での不純物
濃度では原料の違いによる影響がまだ主であ
ることが分かった。 
これを受けて、結晶原料製造業者との共同

研究を進め、原料の処理、特に溶融処理に着
目して、その温度や継続時間等のパラメータ
を最適化することにより、不純物濃度の低減
を進めた。この開発研究により、特に二重ベ
ータ崩壊実験にて最大のBG源となるTh系列
の不純物に関して安定した低減効果（Thの放
射性不純物濃度として10-6 Bq/kgのオーダー）
が得られることを確認した。また将来の大量
生産を念頭に低コストで可能な結晶成長手法
の開発も行った。 
 



 

 

(2) 活性化剤を添加したCaF2結晶の発光量測
定 
 一般的にシンチレータの消光係数などの特
性はドープする活性化剤の種類及び濃度によ
って変化することがわかっている。BGを低減
するうえで最適な種類・濃度を決定するが、
前提として発光量・透過率などは現在のCaF2

結晶と同程度であることが要求される。シン
チレーション結晶として広く使用されている
Eu（透過率が低いことが分かっている）と同
様のランタノイドを中心に数種類の活性化剤
を、濃度を変えて添加したCaF2結晶を製作し
た。それぞれの透過率や発光波長スペクトル
を測定するとともに、CANDLES Iプロトタイプ
検出器と標準線源を用いて発光量の測定も行
った。これらのサンプルではCANDLESで使用中
のCaF2結晶に比べて、透過率は同等の値を得
たが、残念ながら発光量はかえって低下して
しまった。今後も試作・測定は続けていきた
いと考えている。 
 
(3) CaF2結晶の発光量・粒子弁別能の温度依
存性。 
CaF2結晶の温度による発光量や時定数の違

いに着目して研究を進めた。条件としては比
較的容易に実現可能な液体窒素温度を念頭
に置き、低温での測定が可能な装置の製作を
行った。これらの装置に単光子計測回路を適
用して、検出器の温度を変えてγ線・原子核
反跳それぞれの発光信号の測定（特に発光量
と信号の減衰時定数）を行った。その結果、
210 K では室温に比してそれぞれの値が約２
倍になった。下図は、信号弁別能の目安とし
て時定数の違い・T を時定数の揺らぎ・・で
割ったものを縦軸に、電子換算エネルギーを
横軸にプロットしている。これを見ると信号
弁別能が室温に比べて２～３倍程度になっ
ていることがわかる。この情報を粒子弁別に
利用することにより、特に暗黒物質探索実験
において BG が少ない測定を行うことが可能
であることを示した。 

図 2：CaF2シンチレータの低エネルギー領域
における粒子弁別能の温度依存性 

 
(4) CaF2以外の二重ベータ崩壊研究用シンチ
レーション結晶の製作。 
CaF2以外の、二重ベータ崩壊核（150Nd, 96Zr）

を含む結晶シンチレータ製造の可能性につ
いても探り、発光量・発光波長スペクトルな
どの測定を行った。残念ながら今回の試作で
はシンチレータとして使用可能なものは作
れなかった。今後も試作は続けていきたいと
考えている。 
 
以上により、結晶内の放射性不純物濃度の

低減を着実に進めることに成功し、更にいく
つかの相補的な BG 低減手法を試してみた結
果、結晶の冷却により、さらなる BG 低減が
可能であることを示した。 
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