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研究成果の概要（和文）：ニュートリノを放出しない二重ベータ崩壊探索などの極稀にしか起こらない事象を探
索するためには検出器の極低放射能化が必要であり、そのような極低放射能検出器部材中の放射性不純物(RI)量
を高感度測定するための技術が必要である。本研究では有機物中のウラン、トリウム量を灰化装置と誘導結合プ
ラズマ質量分析法を組み合わせ高感度で測定する手法を開発し、有機物1グラムあたり1ピコグラムの濃度で測定
出来る手法を確立したほか、高純度ゲルマニウム検出器の低バックグラウンド遮蔽体を構築し、世界トップレベ
ルの高感度でRI量を測定する手法も確立し、次世代極稀事象探索検出器の部材候補のRI量測定を行うことが出来
た。

研究成果の概要（英文）：The development of an ultra-low background detector is necessary for the 
search for extremely rare events such as neutrinoless double beta decay. It is also necessary to 
develop a method for measuring radioactivity in the detector components of such ultra-low background
 detectors with high sensitivity. In this research project, we have established a method for 
measuring trace amounts of uranium and thorium in organic materials by combining an ashing device 
and inductively coupled plasma mass spectrometry.  The detection limit of the method was found to be
 one picogram per gram of organic material for now.  We also established a method to measure RI 
amount with world-class high sensitivity by constructing a low-background shielding for the 
ultra-low background high-purity germanium detector. Using these methods, we measured RI amounts in 
candidate components for the next generation of extremely rare event search detectors.

研究分野：非加速器素粒子実験

キーワード： 極低放射能　放射線計測　微量元素分析　ICP-MS　ゲルマニウム検出器

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、次世代極稀事象探索検出器のスクリーニングをより高感度で行うことが可能になった。灰化装置
と誘導結合プラズマ質量分析法を組み合わせた有機物中の放射性不純物量測定に関し、数グラムの有機物を灰化
することが出来ること、および有機物1グラムあたり1ピコグラムの濃度での測定に必要なクリーン環境や実験器
具の洗浄方法を提示できた。今後濃縮法との組み合わせやクリーン環境や実験器具の整備を行うことでさらに高
感度測定出来ることも示すことができた。極低放射能ゲルマニウム検出器に関しても10 kg程度の試料まで測定
することが可能であり、様々な極稀事象探索検出器のための測定に活用することができる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
素粒子の一種であるニュートリノは Super-Kamiokande 実験や SNO 実験、KamLAND 実験
などによるニュートリノ振動現象の発見から、ニュートリノには質量があること、3種類のニュ
ートリノの質量がそれぞれ異なることが分かっている。しかし現在分かっているのは質量の二
乗差だけであり、ニュートリノの質量の絶対値や他の素粒子と比べて極端に軽い質量の謎など
未解明の部分も多い。 
ニュートリノの極端に軽い質量について、超重右巻きニュートリノを予言するシーソー機構に
よる説明が有望視されている。またレプトジェネシスというシナリオでは、この超重右巻きニュ
ートリノの崩壊を通じてレプトン数に非対称性が生じ、さらに宇宙初期にレプトン数の一部が
バリオン数に変換されることで現在の物質優勢宇宙が説明出来る。これらシーソー機構、レプト
ジェネシスの大前提として、ニュートリノが粒子と反粒子を区別しないというマヨラナ性を有
する必要がある。ニュートリノのマヨラナ性を検証できる唯一現実的な方法はニュートリノを
放出しない二重ベータ崩壊(以下 0νββと略す)反応の探索である。この反応はレプトン数保存
則を破り、その崩壊率からニュートリノの質量(有効マヨラナ質量)を得ることが出来る。0νβ
β探索で世界をリードしているのが KamLAND-Zen実験であり、キセノン 136 の半減期で 2.3
×1026 年 (90%下限値)という制限が得られ、半減期から有効マヨラナ質量への変換で不定性に
よる幅を有するが有効マヨラナ質量について 36 − 156 meV という逆階層領域と呼ばれるニュ
ートリノ質量領域に到達した 90%上限値も得られている(S. Abe et al., Phys. Rev. Lett. 130 
051801 (2023))。KamLAND-Zen実験の他にゲルマニウム 76を使った GERDA実験、テルル
130 を使った CUORE 実験なども高感度 0νββ探索を行っているが、未だ有意な信号は観測
されていない。 今後さらに 0νββ探索感度を向上するためには 0νββ崩壊核を多量に含有
し、雑音事象となる放射性不純物を極限まで低減した極低放射能検出器が必要である。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は KamLAND-Zen 実験の次世代実験(KamLAND2-Zen 実験)で用いる計画のあ
るシンチレーションフィルムや波長変換材などの有機物材料中に含まれる放射性不純物量の高
感度測定手法の確立と、その手法を用いた検出器部材のスクリーニングを行うことである。これ
により次世代検出器の極低放射能化を達成し、0νββ探索の高感度化を目指す。これら次世代
検出器部材中の放射性不純物量の要求値としては、シンチレーションフィルムに関しては先行
研究(S. Obara et al., PTEP 073H01 (2019)) からフィルム 1 gあたりに含まれるウラン 238, ト
リウム 232量について 10 pg未満、波長変換材に関しては 1 gあたりウラン 238は 30 pg、ト
リウム 232については 100 pg未満である。これらの要求値を満たしているか判断できる、有機
物中の放射性不純物量の高感度測定手法を確立する。またウラン系列の場合には壊変の途中で
ラジウム 226 (半減期 1600 年) のような長寿命核を含むことから放射平衡が崩れている場合が
散見される。そのためラジウム 226 より下流の放射性不純物量についても高感度測定する手法
も確立する。 
 
３．研究の方法 
(1)ウラン 238・トリウム 232 の高感度測定手法
として誘導結合プラズマ質量分析法(ICP-MS)
がある。本研究で ICP-MS を用いた測定を行う
には有機物成分を除去した試料溶液を作成す
る必要があり、除去手法としてマイクロ波灰化
装置を用いた乾式灰化手法を採用した。シンチ
レーションフィルムや波長変換材などの有機
物は秤量した後石英ビーカーに入れ、マイクロ
波灰化装置にて灰化した(図 1)。得られた灰分
を硝酸水溶液で溶解し、ICP-MS にて測定を行っ
た。環境からの汚染を低減するための実験環境
のクリーン化や実験器具、および測定試料の洗
浄方法なども確立し、脱溶媒ネブライザーなど
ICP-MS 自体の検出感度向上についても行った。 
 
 
(2)ラジウム 226 の高感度測定手法としてその娘核(ビスマス 214 や鉛 214 など)のガンマ線を高
純度ゲルマニウム(HPGe)検出器で検出する手法がある。本研究では図 2 に示す極低放射能 HPGe
検出器の測定感度を向上するために、検出器近傍の遮蔽体部材(高純度銅および極低放射能鉛ブ
ロック)の洗浄を行い、部材表面に付着しやすいと考えられる鉛 210 などの放射性不純物の除去
を試みた。遮蔽体を組み上げた後は長期間のバックグラウンドデータ取得や実際にサンプルを

図 1 灰化装置および灰化前後の試料の様子 



測定し放射性不純物量の評価を行った。 

 
 
４．研究成果 
(1)ICP-MS を用いた有機物中のウラン 238・トリウム 232 量の高感度測定 
本研究で測定の対象とした有機物試料はまず東北大学ニュートリノ科学研究センターの ISO 
14644-1 規格クラス５のクリーンルーム内において洗浄などの前処理を行い、筑波大学の同クラ
ス 8のクリーンルーム、およびクラス３のクリーンベンチを用いて灰化プロセスを行った。これ
らの前処理や測定に用いる石英ビーカー類の洗浄には高純度硝酸水溶液および超純水を用いた。
約 8 時間の灰化プロセスによって 2 g 程度の有機物試料は灰化することが出来た。また試料の
重量を変えた測定から、5g 程度の試料では約 1日の灰化プロセスで灰化出来る事が分かった。 
灰化した後の残渣はクラス３のクリーンベンチ内にて高純度硝酸水溶液を用い ICP-MS で測定
するための溶液を作成した。ICP-MS は筑波大学放射線・アイソトープ地球システム研究センタ
ーのものを、ウラン 238・トリウム 232 量の高感度測定用に調整して用いた。 
ウラン 238・トリウム 232 量の評価は測定試料の量と含まれるウラン 238・トリウム 232 量の
線形性関係を用いて行った。図 3 に
シンチレーションフィルムでの測定
結果を示す。この傾きがシンチレー
ションフィルム 1 g あたりのウラン
238・トリウム 232 量に相当する。結
果本研究で測定したシンチレーショ
ンフィルム中のウラン 238 量は 5.4
±0.7 pg、トリウム 232 量は 6.2±
0.5 であり、KamLAND2-Zen 実験で要
求されるレベルと同じ pg のオーダ
ーであることが分かった。 
 またこの手法で有機物中のウラン
238・トリウム 232 が測定試料に回収さ
れているかを確認するための添加回収
実験も行った。既知の濃度の標準溶液を
シンチレーションフィルムに添加した
後灰化・溶液化・ICP-MS による測定を行った。図 4 にシンチレーションフィルムでの添加回収
実験結果を示す。結果ほぼ 100%のウラン 238・トリウム 232 量を回収出来ていることが分かり、
この一連の手順による散逸が無いことが示された。 
 実験環境や実験器具に起因する汚染による検出下限の評価も行った。一連の手順を測定試料
を添加せずに行い(ブランクサンプル)、作成した溶液を ICP-MS を用いて測定した。結果、検出
下限は溶液 1 mL あたりウラン 238・トリウム 232 とも 1 pg 程度であり、本研究のシンチレーシ
ョンフィルムでの測定の要求(1gの試料に対して10 pg未満)の評価に問題無いことが分かった。
ICP-MS 自体の検出下限は超純水を用いた測定から、溶液 1 mL あたりウラン 238・トリウム 232
とも 0.01 pg 以下であることも分かった。 今後よりクリーンな環境の整備や実験器具の高純度
化をすることで一連の手順に含まれる汚染を低減することができればより高感度な測定が出来
る見通しがたった。 
 
 一方粉末状の波長変換材については添加回収実験で約 60%と比較的小さめの回収率となって
おり、また回収率で補正後のウラン 238 量は 167±5pg、トリウム 232 量は 192±7pg であった。

図 2 本研究で用いた HPGe 検出器(左図下側, Hosokawa et al., PTEP 013H01 (2023)図 5)およ

びその遮蔽体の概略図(右図, Ichimura et al., PTEP 123H01 (2023) 図 1)。右図中(b)で示し

た高純度銅と(d)で示した極低放射能鉛の表面洗浄による放射性不純物の低減を行った。  

図 3 灰化した有機物試料量と ICP-MS 測定で得られた

ウラン 238、トリウム 232 量 (Ichimura et al., PTEP 

誌掲載決定論文 ptae071 図 4) 



このため波長変換材は純化プロセス
が必要であり、有機相に波長変換材
を溶かした液と超純水などの水相を
用いた液-液抽出法を中心に純化の
方法の検討と、純化した波長変換材
の放射性不純物量の評価手法の検討
を進めている。 
 
 
(2)HPGe 検出器を用いたラジウム
226 量の高感度測定 
本研究では神岡地下に設置された
極低放射能 HPGe 検出器の環境放射
線の遮蔽体の洗浄などによるバック
グラウンド事象の低減を行い、高感
度ラジウム 226 量の測定方法の確立
を行った。 
HPGe 検出器に近い高純度銅、および極低放射能鉛は高純度硝酸、および超純水により洗浄を行
った後窒素雰囲気下で乾燥させた。その後遮蔽体の組み上げ、遮蔽体開閉機構の設置、データ取
得系の整備を行った。図 5にバック
グラウンド(BG)スペクトルの経時
変化を示す。コバルト 58 などの遮
蔽体や HPGe 検出器が地表にあった
時の宇宙線による原子核破砕に起
因するピークが低減していること
が分かる。表 1に世界の他実験でス
クリーニングに用いられている
HPGe検出器のBGカウントレートと
の比較を示す。このように世界トッ
プレベルの低 BG カウントレートの
HPGe 検出器を構築した。この検出
器を用い、440 g のシンチレーショ
ンフィルムの原材料や 20 g の波長
変換材のラジウム 226 量測定を行
った。結果ラジウム 226 を含め放射
性不純物による有意なピークは検
出されず、シンチレーションフィル
ム原材料中のラジウム226量の90%
上限値として 2.60 mBq/kg、波長変
換材中のラジウム226量の90%上限
値として 17.2 mBq/kg という上
限値が得られた。 
以上のように次世代 0νββ探
索のための極低放射能検出器の
要求するレベルでの放射性不純
物量測定手法の開発と、その手法
を用いた様々な部材の測定に着
手することが出来た。引き続き
様々な検出器部材のスクリーニ
ングを行うことで 0νββ探索
感度の向上を目指す。 
 
 
 
 

図 4 2g の有機物試料量に既知の量のウラン 238、トリ

ウム 232 を添加したものから得られたウラン 238、トリ

ウム 232 量。(Ichimura et al., PTEP 誌掲載決定論文

ptae071 図 3) 

図 5 BG スペクトルの経時変化 (Ichimura et al., PTEP 

123H01 (2023) 図 5) 

表 1 世界の他実験でスクリーニングに用いられている HPGe 検出

器の BG カウントレートとの比較 (Ichimura et al., PTEP 123H01 

(2023) 表 2) 
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