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研究成果の概要（和文）： 

二重ベータ崩壊核であり、二重ベータ崩壊測定に大きな利点を持つカルシウム４８を、クラ
ウンエーテル樹脂を用いた泳動実験により濃縮した。本研究では、濃縮量を増やすために、
32mm カラムを用いた濃縮テストを行った。結果として、システムの大型化の際にも安定した
濃縮結果が得られることを確認した。 

 
研究成果の概要（英文）： 
Among double beta decay nuclei, 48Ca has an advantage for a double beta decay 

measurement. We have studied 48Ca enrichment with chemical isotope separation by using 

crown ether and obtained enriched 48Ca. We have also obtained the stable isotopic effect 

with the large scale system for 48Ca enrichment.   
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１．研究開始当初の背景 

ニュートリノ振動実験の結果から、ニュート

リノの種類間に質量差があることが確実に

なった今、ニュートリノの質量の絶対値を観

測できるニュートリノを放出しない二重ベ

ータ崩壊測定は、重要な研究に位置付けられ

ており、国内外でさまざまな二重ベータ崩壊

核を用いた実験が行われている。これらの実

験で使われる二重ベータ崩壊核の自然同位

体比は、数 10%以上の高いものを使用してい

る。結果として、有効マヨラナニュートリノ

質量にして数百 meV から 1eV 程度の上限値

を与えている。 

 一方、我々は、CaF2 検出器を用いた

ELEGANT VIおよびCANDLESシステムを

用いて、48Ca の二重ベータ崩壊の研究を進め

てきた。両システムの最大の特徴は、48Ca の

高い Q値によって、バックグラウンドイベ
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ントのない測定を行うことが可能であるこ

とである。先行する ELEGANT VI システム

では、実際にバックグラウンドイベントがな

い測定を実現し、48Ca のニュートリノを放出

しない二重ベータ崩壊に関して世界でもっ

とも良い感度を実現した。しかし、本システ

ムは、有効マヨラナニュートリノ質量に対し

ては十分な感度を持たない。それは、48Ca 量

が少ないためである。 

まず我々は、システムの大型化によって 48Ca

量を増やした。これが CANDLES III システ
ムである。このシステムでもって我々は有効
マヨラナニュートリノ質量にして 0.5eVの感
度を達成し、世界に追いつく結果を出す。さ
らに続く次世代検出器の感度目標は、ニュー
トリノが逆順の質量階層構造を持つ場合に
予想される有効マヨラナニュートリノ質量
～30 meV である。他の実験と異なり、低同
位体比の二重ベータ崩壊核で測定を進めて
いる CANDLES 計画は、検出器を大型にす
ることなく濃縮によってのみで、最大 500 倍
（有効マヨラナニュートリノ質量にして 20

倍以上）感度をあげることができる。 

 

我々は、有機化合物の一つクラウンエーテ

ルを用い、化学法によって 48Ca の濃縮を行う。

このクラウンエーテルは環状の有機化合物

で、その環内に金属イオンを吸着するという

特徴を持つ。この吸着には同位体効果がある

ため同位体分離が可能になる。 

本研究では、二重ベータ崩壊核である 48Ca を、
クラウンエーテル樹脂を用いた泳動実験に
より同位体濃縮し、大量生産に向けその濃縮
効率を評価することを目的とする。必要とさ
れる量 50kg、同位体比 2%の 48Ca をよりコス
トパフォーマンスよく準備するために、濃縮
手順のパラメータ調査を行う。また、実際に
クラウンエーテル樹脂の大量生産を開始し、
その樹脂性能の評価を行う。 

 

３．研究の方法 

本研究では、泳動実験による濃縮法を確立す

るために、大量生産に向けた各種検討を進め

る。主な検討項目は次の通り。 

(1)溶媒の種類によるカルシウム吸着量のテ

スト： 

溶媒として塩酸を用いた場合、カルシウムが

吸着されることはわかっている。しかし、濃

塩酸を使用する場合、装置の大型化に困難が

付きまとう。それは、装置の大型化の際には、

配管を金属部品で設計するのが最も容易だ

が、一方、塩酸は、金属を腐食させてしまう

ためである。そのため、他の溶媒を用いた時

のカルシウム吸着量を調べた。 

(2)クラウンエーテル樹脂の合成およびその

性能評価：  

大量濃縮を行うためにはクラウンエーテル

樹脂も大量に必要とする。現在、クラウンエ

ーテル樹脂は、手作業で合成している。すな

わち、樹脂の大量生産をした場合に、不均一

性が表れる心配がある。そのため、複数ロッ

トで合成した樹脂の性能のばらつきを評価

した。 
 

 

図２：合成したベンゾ 18 クラウン 6 エー
テル樹脂の電子顕微鏡写真。きれいな球状
が確認できる。粒子径は、100～250 メッシ
ュ。樹脂 1 グラムあたり 0.35～0.42mmol
のクラウンエーテルを含んでいる。 

 

図１：塩酸+アルコール溶媒を用いたカル
シウム吸着量のテスト。黒丸は、各濃度の
塩酸を溶媒として用いた場合、赤色は、メ
タノール 50%に各濃度の塩酸（水で希釈）
を加えて溶媒として用いた場合、青丸はエ
タノール 50%に各濃度の塩酸を加えて溶
媒とした場合の結果を示している。結果と
して、アルコールを用いることで、溶媒中
の塩酸量が少なくても、カルシウム吸着量
を維持することができることを確認した。
また、塩酸濃度が 12M の場合には、9M 塩
酸使用時の 1.5 倍のカルシウム吸着を得る
ことができた。 



４．研究成果 
(1) 溶媒の種類によるカルシウム吸着量の
テスト： 
塩酸+アルコールの混合液 21種類のカルシウ
ム吸着量を調べた結果を、図１に示す。これ
は、アルコールに、各濃度の塩酸を混ぜて溶
媒としたときのカルシウム吸着量を示して
いる。結果として、カルシウム吸着量は、用
いる塩酸量ではなく、塩酸濃度に依存するこ
とが分かった。これは、アルコールを加える
ことで、酸強度を高める結果となったためだ
と思われる。この結果により、塩酸濃度が低
い溶媒を用いてもカルシウムを吸着させる
ことができることが分かった。 
(2) クラウンエーテル樹脂の合成およびそ
の性能評価： 
樹脂 10 ロット分の合成を行った。得られ

た樹脂の電子顕微鏡写真を図 2に示す。部分
的に、樹脂担体が崩れている部分があるが、
大部分はきれいな球状を保っていることを
確認した。また、崩れている樹脂については、
取り分けることで性能評価には使用してい
ない。 
この得られた樹脂を用いて濃縮性能の評

価を行った。まず、大量の樹脂性能を評価す
るために、これまでの 16 倍体積（32mm 直径）
の中型カラムを 3本使用した濃縮装置を構築
した（図３）。これにより、2.4 リットル樹脂
の性能評価を一度に行えるようになった。泳
動濃縮は、塩酸溶媒に塩化カルシウム溶質を
溶かした溶液 10 リットルを用いて行った。
溶液の送液速度は、16cc/分で行った。 
得られた結果を、図４に示す。図４の上図

は、32mm カラムを用いた泳動実験のカルシ
ウム濃度測定の結果をしめしている。上図で
は、溶液流入開始から 3520ml の時点でカル
シウムが観測され始めていることがわかる。

得られた吸着カルシウム量は 168mmol

（=0.071mmol/cc）であった。これは、単ロ
ット樹脂を用いた際に得られたカルシウム
吸着量 0.068mmol/cc とほぼ一致しており、
安定した樹脂合成が行えていることを確認
できた。また、図４下図は、同位体測定の結
果を示している。この図から得られた
48Ca/40Ca 同位体比は 0.00208 であった。
8mm カラムの濃縮では、0.00206 の同位体比
を得ており、8mm カラム濃縮と 32mm カラ
ム濃縮で矛盾のない結果が得られた。また、
得られた同位体分離係数ε(2.5±0.5)×10-3

も、これまでの結果と誤差の範囲内で一致し
た。反応速度を示す分離段高さ HETPは 0.36

±0.61cm であった。誤差が大きくなった原
因は、32mm カラム中で乱流が起こったこと
とデータ点が少ないためである。しかし、誤
差は大きいとはいえ、これまでと同程度の分

 

 

 
図４：32mm カラムを用いた泳道実験の結
果。上図は、カルシウム濃度を測定したク
ロマトグラフ、下図は同位体濃縮の結果を
示している。上図では、溶液流入開始から
3520ml の時点でカルシウムが観測され始
めていることがわかる。得られた吸着カル
シウム量は 168mmol（=0.071mmol/cc）
であった。下図から得られた 48Ca/40Ca 同
位体比は、0.00208 で、これまでの結果と
矛盾のない結果が得られた。また、得られ
た同位体分離係数ε(2.5±0.5)×10-3も、こ
れまでの結果を誤差の範囲内で一致した。 
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図３：これまでのカラムの 16 倍体積のカラ
ムを設置した様子。本セットアップではガ
ラスカラムを使用した。 



離段高さを示している。したがって、溶液の
送液速度をさらに上げることで生産性を高
めることができることを示している。 

以上の結果として、システムの大型化の際
にも安定した濃縮結果が得られることを確
認することができ、今後実際の濃縮生産に入
ることができる。 
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