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研究成果の概要：ニュートリノレス・ダブルベータ崩壊や低エネルギー太陽ニュートリノ反応

などの稀現象検出をめざしてガドリニウム・シリケイト（GSO）等のシンチレーターの基礎研究

を行った。各種試料の残存放射能の比較，試料中の微量不純物 U，Th 系列核種の崩壊連鎖の検

出方法，中性子とガンマ線に対する GSO 出力波形の差異，GSO 試料外部の装置から発生する線

源の同定と除去法，宇宙線由来の雑音の除去法等を検討すると共に，中型 GSO 結晶を用いてニ

ュートリノレス･ダブルベータ崩壊の新しい下限値の到達可能性について検討を行った。 
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                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

２００６年度 1,100,000 0 1,100,000 

２００７年度 1,300,000 390,000 1,690,000 

２００８年度 900,000 270,000 1,170,000 

総 計 3,300,000 660,000 3,960,000 

 

 
研究分野：      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 
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１．研究開始当初の背景 
 
 現在，ニュートリノ放出を伴わず 2 個の電
子を放出するニュートリノレス・ダブルベー
タ崩壊(0ν2β)は 76Ge(SSD) や 130Te を線
源物質とした熱量計方式によって，ニュート
リノ質量の上限値 0.3～1.5 eV が得られてい
る。一方，別の方式による測定も種々試行・
検討されており，一般的には信号領域を雑音
から避けるために Q値の大きな線源物質が試
みられている。GSO 結晶を 0ν2β 実験で使用
する場合には，160Gd → 160Dy + e- + e- 
(1730keV) の崩壊時に出る電子を捕らえるこ
とになり，他の線源より比較的小さな Q値で

の検出を行わなければならないが，GSO の特
徴としては160Gdの天然含有率は21.9％と非
常に大きく，Q値の大きい48Ca(Q= 4.276 MeV)
の 0.19%と比べると有利である。また，カド
ミウム・タングステイト(CdWO4)シンチレータ
ー（発光寿命 14μs）と比較すると，GSO の
発光寿命は(Ce イオンを 0.5 mol%ドープした
場合)約 60ns と短く， 圧倒的に精度の良い
時間分解能が得られる。したがって，雑音除
去の総合的観点から，116Cd（Q 値 2.804MeV，
天然含有率 7.5%，大発光量の CdWO4）より優
れている。GSO 結晶の 0ν-ββ 崩壊への利用
や太陽ニュートリノ検出への応用に関する
現時点での研究現状は，GSO 自体の残留放射
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能低減の具体的開発以前の段階で，GSO の
0ν2β 実験時の環境放射能同定と小さな結
晶試料での研究に留まっている。我々は日立
化成工業との間で GSO開発の初期の段階から
共同研究を行い，最近は高性能ガンマ線カロ
リメーターをめざした大型 GSO結晶の開発を
行ってきた。 
 GSO 結晶シンチレーターの開発は日立化成
工業で始まり，1989 年ごろに至って大きな結
晶成長の技術が確立してきた。1990 年にはこ
の GSO結晶の高エネルギー実験での利用をめ
ざして，直径 49 mm，長さ 196 mm の GSO 結
晶にπ-/μ-/e- ビームを照射して実験を行
い，電磁カロリメーターとしての優れた特性
を初めて明らかにした。さらに Ce の濃度を
多くすることにより，発光時間がより短い信
号となることや，60Co γ照射に対する耐放
射線性能を明らかにした。一方，GSOの 0ν2β
への応用についても小林等が世界で最初に
直径 5cm,長さ 18cm(353cc)の GSO を用いて
0ν2β 実験を行ない，その予備的短期間の実
験から T1/2(0ν2β)>3.01x1020y(68% CL)を得
て，0ν2β実験の可能性について初めて定量
的な情報を示した(Neutrinoless double- 
beta decay of 160Gd, Nucl. Phys. A586 
(1995) 457-465, M. Kobayashi and S. 
Kobayashi.)。その後，ウクライナのキエフ
大学グループからの GSO試料提供要請に協力
した結果，Solotvina 地下実験施設において，
小林等の予備実験の結果を上回る T1/2 

(0ν2β)>8.2x1020y(90% CL)，および T1/2 

(0ν2β)>2.3 x1021y(68% CL)を得ている。
また，RCNP の藤原等は 3.8x3.8x18cm３の GSO
を用いて T1/2(0ν2β)>2.0x1020y(68% CL)と
いう小林等の結果に及ばない結論を得たが，
バックグラウンドに関する検討を進めた。 
 
２．研究の目的 
 

0ν2β は長年に亘って各地で研究が精力
的に行われており，ニュートリノ振動に関す
る最近の研究の飛躍的な進展とも関連して，
マヨナラニュートリノの可能性の可否はニ
ュートリノ質量領域決定への大きなインパ
クトを与えることになる。さらに，低エネル
ギー太陽ニュートリノを高精度で検出でき
れば標準太陽モデルの検証と，太陽からの電
子ニュートリノのより詳しい振動情報を得
られると期待されている。 
これら非常に興味ある現象の検出をめざし
て，結晶シンチレーターに関する基礎研究を
行い，残存放射能に起因するバックグラウン
ド信号除去に関する試験実験と結晶シンチ
レーター自体の放射能除去をめざす結晶成
長方法の試験実験を行う。本研究で用いる結
晶シンチレーターとしては，我々が深く開発
にかかわってきた Ce イオンをドープしたガ

ドリニウム・シリケイト，Gd2SiO5:Ce (GSO)，
を基にして結晶シンチレーターの雑音の低
減化に取組み，到達可能な 0ν2β の予想値
算出を可能とするとともに，太陽ニュートリ
ノ検出に関しても，測定可能なニュートリノ
のエネルギー下限値推定の資料を得ること
を目標とした。また，ニュートリノ検出や中
性子バックグラウンド除去のための新しい
シンチレーター開発もめざした。 
 
３．研究の方法 
 
(1)福井大学にて Ge 検出器や中型ＧＳＯ結晶
を用いて環境放射能の詳細評価をすすめ，発
生元を特定するとともに，その対応策を検討
する。この開発研究のために，デッドタイム
の無い高速波形記録モジュールを利用する。 
(2)ＫＥＫの分光測定装置を用いてＧＳＯ結
晶や新しい各種シンチレーターの基本性能の
検査を行う。 
(3) 0ν2β 実験を福井大学にて行い，長期運
転に伴う微少バックグラウンドの解明を行う。 
(4)福井大学での実験結果を基にして，バック
グラウンド低減に実効のあるＧＳＯ特性の改
善方向の検討を行う。 
 
４．研究成果 
 
(１)ニュートリノレス･ダブルベータ崩壊
（ 160Gd →160Dy + e- + e- (1730 keV)） 
 
 0ν2β 事象の観測実験は，ニュートリノの
質量を探ることができる数少ない実験の一
つである．特に，本研究の対象である GSO 結
晶の構成元素のひとつである Gd には，ダブ
ルベータ崩壊を引き起こすとされる原子核
160Gdを 21.86%という高い天然存在比で含ん
でおり，また，GSO 結晶自身が速くて比較的
光量の大きなシンチレーターであるという
大きな特徴を有している。 しかしながら，
160Gd ダブルベータ崩壊のエネルギーQ値は
1730keV と若干低めであるため，環境中のさ
まざまなバックグラウンドを，効率的に正し
く低減させる方法をとる必要がある。 
 
①各種 GSO サンプルの雑音の比較検討 
 
下記４種の GSO結晶について(雑音)バックグ
ラウンドを測定した。 
日立製 GSO 結晶（３種） 
No.1:1cm×1cm×1cm(Ce:0.5%), 
No.2:1cm×1cm×4cm(Ce:0.5%), 
No.3:1cm×1cm×1cm(Ce:1.0%), 

kiev 製 GSO 結晶（１種） 
No.4:1cm×1cm×4cm(Ce:0.5%) 

なお、本実験においては外部由来のバックグ
ラウンド低減のため，10cm の鉛と 5cm の無酸



 

 

素銅が検出器を囲んでいる。また，PMT 由来
のバックグラウンドを低減するために低バ
ックグラウンド PMT を使用し，宇宙線による
事象に対しては大型プラスチックシンチレ
ーターによる veto をかけた。(図１参照) 

図 1. 上段左（No.1），上段右(No.2), 
下段左(No.3),下段右(No.4) 

 
全ての結晶において，約 400keV に 152Gd の
α 崩壊によるピークが観測されている。No.1, 
No.2, No.3 の日立製 GSO では，約 1000keV に
結晶内部の Th 系列，U系列の崩壊によって構
成されるなだらかなピークが観測されてい
るが，No.4 の kiev 製のものではピークを形
成していない。このような製品によるバック
グラウンドの違いについては，原料の精製過
程の違いや結晶製造工程・使用装置部品の違
いを検討中である。なお，現在長期の測定を
行っている GSO 結晶φ5cm×18cm のエネルギ
ースペクトルを図２に示しておく。 

図２. 中型 GSO 結晶のバックグラウンド 
 
②測定装置から生ずる雑音の同定とその量 

光電子増倍管(PMT)に起因するもの 
 

 PMT のガラス含まれる 40K のバックグラウ
ンドを低減させるために，K フリーガラスを
用いた PMT を使用した。通常よく用いられる
2”PMT(H1161)と K フリーガラスを使用した
3”PMT(R6233K)からの放出放射線を Ge 半導
体検出器で 4日間計測し，その測定結果を用
いて GSO結晶からの発光測定予想シミュレー

ション（Geant4）を行った（図３参照）。 

図３. PMT 由来のバックグラウンド 

(赤:H1161、青:R6233K、各点線は GSO-PMT の

間にアクリル・ライトガイドを挿入) 

 
40K による 1461keV のピークは GSO のエネル
ギー分解能が 5%(1σ)であるとすると，関心
領域である 1730keV 付近にも影響してきて，
事象数の減少が推定される。 次に、通常の
ガラスを使用した 2”PMT:H1161と カリウム
フリーガラスを使用した 1”PMT:H8643 MOD 
(R7899-01)を用い，共にライトガイド無しの
条件で 1cm× 1cm×1cm (Ce: 0.5%)の GSO 結
晶の読み出しを行った（図４参照）。 

図４. カリウムフリーガラス PMT の効果 

(黒:H1161、赤:H8643MOD) 

 
H1161 で読み出しを行ったエネルギースペク
トルに比べ，H8643MOD を使用した方が全体の
事象数も少なく、特に 1500keV 付近の 40K に
よるピーク，及び 1400keV 以下において事象
数の減少が見られ，Kフリーガラスの効果が
確かめられた。 
 
③試料外部由来の雑音発生源の同定とその
除去方法の検討 
 
検出器の外部由来のバックグラウンド源

として，宇宙線由来の事象について考察した。
まず，Geant4 を用いて宇宙線がどのような影
響をもたらすかについてシミュレーション
を行った。宇宙線の種類とエネルギー及び線



 

 

量については expacs を用いた。μ粒子の鉛
中での崩壊事象を取り除くために，遮蔽鉛の
外部および内部にプラスチックシンチレー
ター(veto)を配置してバックグラウンド除
去に努めた結果，シミュレーション結果と実
測値のエネルギー分布形状は 500keV 以上の
領域でよく一致し，宇宙線由来のバックグラ
ウンド事象の理解を進めることが可能とな
った。 
これにより，μ粒子の崩壊による疑似事象を
取り除くため，プラスチックシンチレーター
信号から 20μ秒の veto を設けることで，12%
の雑音除去が可能となった． 

図５. 宇宙線用 veto の効果 
黒:veto 無し, 赤:遮蔽鉛内部 veto,  
青:遮蔽鉛内部 veto＋外部 veto. 

 
④試料内部より発生する雑音発生源の同定
とその除去法の検討 
 
GSO 結晶内には Th 系列，U系列の不純物が

含まれている。また，160Gd の 0ν2βの Q値
は 1.73MeV であるが，214Po の α 崩壊事象
(7.69MeV)はクエンチング効果によって約
4.4 分の 1 の 1.75MeV となりバックグラウン
ド源となる。 214Po は 214Bi の β 崩壊
(βmax: 3.27keV)によって生成され、半減期
164.3μs である。そこで GSO の周りに CsI シ
ンチレーターの veto と無酸素銅 5cm 厚と鉛
10cm 厚のシールドを設置し，LeCroy オシロ
スコープを用い，波形の積分によるエネルギ 

図６. 各事象の時間差 
 

ーと各事象間の時間差を取得した。ここでは 
エネルギーが 3300keV以下の事象が得られて
から 1.75MeV±201keV(3σ 分)の事象が得ら
れたときの事象の時間差のヒストグラムを
図６に示す。図中の赤い線は実験によって得
られた時間差である。2000μsec 以上の頻度
がほぼ一定であることから，得られたデータ
の Fit関数を２つの指数関数の重ね合わせで
あると仮定すると，２つの指数関数は青及び 
緑となる。ここで青の指数関数から求まる半
減期は 168±5μsであり，214Bi の β崩壊の
文献値 164.3μs と誤差の範囲で一致する。 
この結果より，100μ 以内のイベントを排除
することによって 1730keVでのイベントは減
少した。他の線源についてもタギングできる
ものであれば，バックグラウンドを減少させ
ることが可能である。 
 
⑤中型GSO結晶による0ν2βの予備的な長期
観測の結果 
 
直径 5cm，長さ 18cm(Ce : 0.5%)の GSO 結

晶を用い，長期の観測実験を現在行っている。
結晶の周囲は 5cm 厚の無酸素銅と 10cm 厚の
鉛によるシールドで囲ってあり，PMT は
R6233K 低バックグラウンド仕様のものを使
っている。さらに宇宙線除去用 veto を使用
し今迄に 3ヶ月分のデータをとり，その内の
1ヶ月分の解析を終えた(T= 2,236,226 s)。 

図７. 30 日間の観測データ 
 

この 1ヶ月間の実験結果により，0ν2βの半
減期を求めてみる。 関心領域のバックグラ
ウンド量 nbg=0.205×10-6 event/g/s/keV が
得られ，以前の値の 1/3 に低減できた。エネ
ルギー分解能ΔE =7.79 %(FWHM @1730 keV)
なので，FWHM 内の検出効率ε=0.76 と，単位
質量当たりの 160Gd 核子数 n(160Gd)=6.19×
1020g-1および，結晶質量M=2,371gを用いて，
予備実験での 0ν2β 半減期 T1/2(0ν2β)＞
1.43×1020 y を得た。3か月分の全データ解
析が進めば以前の我々の結果を越える値が
得られるものと期待される。 
この半減期は(M x T /nbg)1/2 に比例して大

きな値を得る事ができるので, より大きな



 

 

結晶と測定時間，より低いバックグラウンド
を指向し，今後長時間測定と結晶の数の増設
を行う予定である。更に結晶の改善と測定系
を地下施設に置いてバックグランドを減ら
す可能性を検討中である。 
 
（２）太陽ニュートリノ測定のための検討 
 

シンチレーターを利用して低エネルギー
の太陽ニュートリノを精密に測定するため
には下記のような反応を，バックグラウンド
から選別して測定しなければならない。 

 
①νe 

+ 160Gd → 160Tb* + e-, 
160Tb*(τ=86ns) →160Tb+γ1+γ2 (75keV, 
64keV)  
この時に予想されるバックグラウンドと
して下記の影響を考えなければならない。 

バックグラウンド１: 152Gd からの2.1MeV α
(GSO 中で 400keV 相当の発光量) 。頻度は
天然 Gd 1kg あたり 1.6Hz と予想。 

バックグラウンド２: 155Gd や 157Gd からの
中性子捕獲信号 

②νe 
+ 115In → 115Sn* + e-, 

115Sn*(τ=3.26μs) →115Sn+γ1+γ2 
(116keV, 497keV)  

現在，GSO を用いた場合の①の反応に及ぼす
バックグラウンドの定量的な予想値を，これ
までに取得したデータから算出中であり，結
論を得て近日中に公表する予定である。 
一方，②の反応検出をめざして，後述の(３)
に示す新しいシンチレーターBa3InB9O18 
(BIBO)の開発を行った。 

 
（３）新しいガラス/微粉末/結晶シンチレー
ターの開発 
 
①微粉末/結晶 CsPbCl3 の開発 
 
発光特性を初めて調べた。半導体に属し

free exciton 起因の発光は 415 nm にピーク
があり非常に速い(τ~310 ps、図８)。光量
は 320 ph/MeV(BGO の 4%)。今後光量と Stokes 
shift の増加のために適当な不純物の添加、
及び微結晶粉末の研究が期待される。 

図８. CsPbCl3単結晶の減衰特性。 

②中性子除去用 Li-B-O ガラス等の開発 
 
中性子の検出効率が大きく応答の速いシ

ンチレータに Li2B4O7(LTB):Cu
+、Li-B-O:Ce3+

ガラスの開発を行った。前者は減衰時定数τ
が 300 ns, ~25 μs の成分が主である。後者
は光量も LTBより大きくτ~50 ns の速い成分
が多いので前者より良い。問題は B2O3を増や
すと光量は増えるが弱い潮解性がある。 

図９. LTB (undoped, :Cu+)3及びLi-B-O:Ce3+

ガラスの光量を BGO と比較。 
 
③Ba3InB9O18(BIBO)の開発 
 
BIBO は硼酸塩蛍光体の一つとして最近知

られるようになったが In を含むのでニュー
トリノ検出に適する可能性がある。粉末結晶
での評価では光量は BGO の~3 倍大きい。主成
分はτ~マイクロ秒とやや遅いがニュートリ
ノ測定には使える可能性がある。単結晶の育
成などの開発が求められる。 

図１０. BIBO の減衰特性。 
 
研究成果の纏め 
 
宇宙線を含むバックグラウンド事象を低減
させるため，複数の veto システムを組み合
わせた結果，バックグラウンドの値として，
従来の約 1/3 の値を得た。 
 
低バックグラウンド PMTによる両側読み出し
を行い，エネルギー分解能として 7.79%とい
う良好な結果を得た。 
 
CsPbCl3, Li-B-O:Ce

3+ ガラス、Ba3InB9O18 

(BIBO)等の新しいシンチレータを開発した。 
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