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概要

暗黒物質は様々な天文学的・宇宙論的観測によりその存在が予想されており、現在世

界中で精力的に探索実験が行われている。特に質量 10GeV付近の低質量領域では、発

見を主張する実験 (Naや Siなど)と棄却を主張する実験 (Xeや Ge)が混在しており実

験的に非常に面白いが、Ar を標的とした実験 (WArP, DS-50) はこの領域に踏み込め

ていない。我々 ANKOK 実験は、光検出効率および背景事象分離能力を最大化した気

液 2相型 Ar検出器を構築しこの領域を探索することを目的に研究開発を行っている。

第 1 章では WIMP 直接探索の概略と世界的現状を簡単に述べたのち、Spin-

Independent な探索について質量-散乱断面積平面における物理感度の計算を行う。

また地球の運動による季節変動やターゲット核種依存性について、アルゴンによる探索

を主事軸に議論する。

第 2章ではシンチレータとしてのアルゴンの性質を整理し、気液 2相型アルゴン検出

器の原理・構成要素・特徴についてまとめる。また ANKOK実験の物理目標を設定し

たうえで、これまでの研究開発と液体アルゴン試験の時期・目的・達成事項などについ

て時系列にそって外観する。

第 3 章は、ANKOK 実験の光量増加に大きく貢献した波長変換材 TPB の塗布方法

の最適化と性質測定の研究結果である。特に真空蒸着法の開発と蒸着 TPBの可視光透

過率や荷電粒子応答などは、ANKOKだけでなく他の希ガスシンチレーション検出器

を用いた実験にも有用な情報となるだろう。

第 4章は、液体アルゴン用の高 QE PMTの常温および低温における基礎特性評価を

行う。さらにこの PMTを用いた液体 1相型検出器の光検出効率測定を行い、液体アル

ゴン検出器の潜在的最大光量を評価する。

第 5章は、本修士論文の主題である大光量 2相型プロトタイプ検出器の構成と、その

ために新たに導入した ITO石英ライトガイドについて論じる。またこの検出器の性能

として、光検出効率、ドリフト電場および事象分離能力について能力評価を行う。

第 6章では本修士論文の結果をまとめ、さらに選考実験である DS-50の結果につい

て考察したうえで今後の ANKOK実験の展望を述べる。
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第 1章

暗黒物質探索実験

1.1 WIMP暗黒物質とその探索

1.1.1 WIMP暗黒物質

光学的には観測されず重力の関与する現象の理解に必要とされる「暗黒物質 (Darkmatter ;

DM)」の存在は、宇宙論的スケールから銀河 1個のスケールに至る幅広い範囲において支持されて

いる*1。しかしそのような物質は素粒子標準模型 (Standard Model ; SM)に含まれず、見つかれ

ば必ず新物理となる。暗黒物質は存在量以上のことがほとんど分かっておらず、

• 素粒子なのか？複合粒子なのか？
• もし素粒子なら、どのような質量・スピン・結合・世代などを持つのか？
• もし複合粒子なら、そのような粒子がどのように結合した状態なのか？
• 暗黒物質を含むために、素粒子模型はどのように拡張されるべきなのか？
• CMBや BAOを説明する初期宇宙の暗黒物質と、銀河団の構造形成や銀河の回転曲線を説

明する現在の暗黒物質は同一のものなのか？

• 現在「暗黒物質」と呼ばれている物質は単一種類の物質なのか？組成を持つのか？
• そもそも本当に存在しているのか？

など、疑問は尽きない。暗黒物質の検出およびその性質解明は現代物理学の最重要課題の一つと

言っても過言ではなく、世界中で様々な研究が進められている。

暗黒物質の探索方法には大きく分けて 3つのアプローチがある。一つ目は自分たちの検出器と暗

黒物質が直接反応を起こす過程を捉える直接探索実験、二つ目は宇宙のどこかで暗黒物質が崩壊や

対消滅を起こすことで生まれた SM粒子を捉える間接探索実験、三つ目は加速器によって高エネル

ギー状態にした SM 粒子を衝突させることで人工的に暗黒物質を作り出す加速器実験である。こ

れらは図 1.1.1に示すように、ひとつのダイヤグラムの異なる方向から見ていることになる。もち

ろん各々のアプローチやその中では、どの実験が最初に暗黒物質を捉えられるかといった競争はあ

*1 暗黒物質の存在を示唆する観測や理論モデルについては付録を参照。
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るが、見つけたものが確かに暗黒物質であることの検証や素粒子論的性質の解明のためにはどれか

ひとつの結果だけでは不十分である。

DM DM

SM SM

Direct Search

C
ol

lid
er

 S
ea

rc
h

Indirect Search

図 1.1.1 暗黒物質探索のアプローチ

暗黒物質の候補として最も有力なものが、WIMP (Weakly Interacting Massive Particles)であ

る。その名の通り、弱く (電弱スケール程度)相互作用をする質量 (GeV～TeVスケール)を持った

粒子全般を差す。

本研究は直接探索実験に属するため、次節ではこれについて述べる。また間接探索実験や加速器

実験については付録で言及する。

1.1.2 WIMP直接探索実験の概要

WIMPの直接実験は、大雑把にいえば極低バックグラウンド環境かに検出器を用意し、宇宙か

ら飛来するWIMPが検出器内の原子を弱い相互作用で弾き飛ばして生じる現象を観測する実験で

ある [1]。WIMPの個性や相互作用の仕方には様々な仮定が入りうるが、これがひとたび原子核を

反跳した後の検出器応答は、単なる荷電粒子の通過によるエネルギー付与となり、発光・電離・運

動 (熱や音)・相転移といった形で検出される。これらのうち 1つだけではなく、複数種類の信号を

組み合わせることで背景事象分離を行う実験も少なくなく、後述するように ANKOK実験も該当

する。

WIMP直接探索実験の物理結果の第一歩は、予想される背景事象と比べ有意な量およびスペク

トルの信号事象数である。背景事象で説明しうる程度であれば「棄却」することになり、逆にこれ

が確認されればひとまず「発見を主張」することになる。

有意な信号事象が観測された場合、これが暗黒物質であることを検証するためのステップとして

天文学的性質の測定に移る。暗黒物質は相互作用が非常に小さいため、銀河の重力ポテンシャル中

で理想気体のようにランダムな運動していると予想される。一方バリオン物質である星や星間ガス

は、相互作用により散乱を繰り返してきた結果として銀河や太陽系内をある決まった方向に運動

をしている。すなわち、地球上の観測者は太陽系の進行や回転に伴い暗黒物質の「風」を受けるこ

とになり、暗黒物質フラックスの季節変動や原子散乱方向分布に影響を及ぼす。これを観測できれ
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ば、この信号が暗黒物質によるものであるという解釈を大きく支持することになる。

最終的には別々の標的核種、検出器、実験グループによる検証や、間接探索や加速器実験との相

補的な性質解明、さらに宇宙論的な理解と整合性を踏まえることで、我々の検出器で得られた信号

が本当に暗黒物質であることの結論となる。ここまで到達するには非常に長い時間と検証を要する

であろうが、まずは最初の一歩が大切である。

1.1.3 世界のWIMP直接探索実験

���������	
�

��
�����������	
�

�����

�����
�������

�������	�

図 1.1.2 WIMP直接探索実験の世界的現状 (2014年 12月現在)

WIMP直接実験は世界中で行われており、非常にたくさんの実験が互いにしのぎを削っている。

検出器の規模も数グラムから数トンスケールまで幅広い。図 1.1.2はWIMPの質量とWIMP-核

子散乱断面積の平面上で直接探索実験の世界的現状を表したグラフで、曲線はそれより上の領域を

棄却する実験結果を、色塗りされた領域はそこに発見を主張する実験結果を表している [2]。また

右下側の白抜きの領域は超対称性理論のあるモデルによる予想域である [3]。

強い制限を与えている LUX[4], XENON100[5], PandaX[6]はキセノン 2相型検出器を用いた実

験で、低質量領域で最も強い制限を与えている SuperCDMSはゲルマニウム半導体ボロメータ検

出器を用いた実験である。

低質量領域では、一方で DAMA(NaI シンチレータ)[7]、CRESST(CaWO4 シンチレータ)[8]、
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CoGeNT(Ge半導体)[9]、CDMS(Si半導体ボロメータ)[10]といった実験が発見を示唆しており、

発見と棄却が混在した非常に面白い状況になっている。は 2相型アルゴン検出器を用いた実験では

WArP[11]と DarkSide50[12]の 2実験が結果を出しているが、ともにこの面白い領域には踏み込

めていない。

低質量領域における各実験結果の矛盾について、以下の可能性が考えられる。

•「発見」が間違いの場合：除き切れていない背景事象や系統誤差など。
•「棄却」が間違いの場合：検出器の不一様性や解析手法により信号を見逃しているなど。
• 両方正しい場合：DMのモデル、物質依存、検出方法依存などにより見かけ上の矛盾が表れ

ている。

発見を主張している実験は固体検出器を用いたもののみであり、真実が上記のいずれの場合 (もし

くはすべての実験が間違っていた場合)にせよ、様々な標的核種・検出方法・実験チームによる多

角的な検証が必要である。DAMA・CoGeNTでは季節変動が観測されているが、背景分離能力を

持たずエネルギースペクトルのみで DM信号かどうかを判断している。DAMA実験が行われてい

るグランサッソにおいて、位相はずれているものの宇宙線μのフラックスが 1年周期で変動してい

るという報告もあり、DM発見の確証としては不十分である [13]。一方 CRESST・CDMSでは、

それぞれ光/熱、電離/熱のエネルギー比で BG を分離している。しかしターゲット質量がそれぞ

れ 300g, 200gと小さく信号事象数が少ないため、季節変動は見られていない。背景事象分離の上

力を持ち季節言動を観測できる程度の質量を持った検出器による検証が必要となる。

1.1.4 日本のWIMP直接探索実験

日本国内では、既に物理結果を出している実験として XMASS、NEWAGEの 2つがある。また

現在研究開発段階の実験に ANKOK、PICO-LON、エマルジョン実験 (仮称)、3LDK(仮称)、LHe

TPC実験 (仮称)の 5つがある。以下、これらについて簡単に述べる。

XMASS

東大宇宙線研 (ICRR) を中心に、東大 IPMU、東海大学、岐阜大学、横浜国立大学、宮城教

育大学、名大太陽地球環境研究所、神戸大学、徳島大学、韓国セジョン大学、韓国標準科学研

究院 (KRISS) が参加する日本で最も大規模な暗黒物質探索プロジェクトである。名前は Xenon

detector for weakly interacting MASSive particlesの略である。キセノン 1相型検出器 (835kg)

を用い、神岡鉱山にて観測を行っている。スピンに依存しないWIMP探索 [14]だけでなく、非弾

性散乱を用いたスピンに依存するWIMP探索 [15]、bosonic Super WIMP探索 [16]、太陽アクシ

オン探索 [17]など、幅広い探索を行っている。
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NEWAGE

神戸大学を中心に京都大学、ICRRが参加するプロジェクで、名前は NEw generation WIMP

search with an Advanced Gaseous tracking device Experimentの略である。XMASS同様、神

岡鉱山にて観測を行っている。CF4 低圧ガスをターゲットとし、反跳原子核の飛跡を GEMで増

幅しμ-PICで検出する。スピンに依存するWIMP散乱の方向感度を持った実験である。2014年

2月現在、方向感度実験として世界最高の制限を与えている [18]。

PICO-LON

徳島大を中心に阪大 RCNP、大阪産業大学、IPMU、東北大 RCNS、I.S.C.Lab が参加してい

る。名前は Planar(Pure) Inorganic Crystal Observatory for LOwbackground Neut(ra)linosの

略である。DAMAなどと同じく NaI(Tl)シンチレータを使用しているが、2枚のシンチレータ―

を組みにして特性 X 線を用いた BG 除去を行うといった独自の工夫を施している。神岡鉱山の

KamLAND検出器内に挿入し観測を行う予定である [19]。

エマルジョン実験 (仮称)

名大 F研による、原子核乾板を使用した方向感度実験である。ターゲット各種は C, O, H ,Ag,

Brが混在する。OPERA実験の原子核乾板技術を基礎に極限まで飛跡長の分解能を向上させた超

微粒子原子核乾板 (NIT)を使用し、化学処理や読み取り方法など独自の開発を進めている [20]。観

測はグランサッソで行われる予定である。

ANKOK

早稲田大学によるアルゴン 2相型検出器を用いたスピンに依存しないWIMP探索実験であり、

名前は Argon Nisougata Kenshutuki OKの略である*2。詳細は次章にて述べる。

3LDK

神戸大、KEK、京都大、山形大のメンバーで構成されたプロジェクトで、名前は Lowthreshold

Low-Zdetector for Low-mass Darkmatter searchat Kamioka の略である。低閾値に特化した半

導体検出器を使用し、10GeV以下の領域を狙う。検出器の候補として CCD, SOI-PIX, SiC, ダイ

ヤモンド、有機半導体などが上げられており、近年 R&Dが開始された [21]。

LHe TPC実験 (仮称)

岡山大を中心に KEK、産総研、JAXAが参加している。CMB実験での技術・経験を元に、超

伝導検出器の LEKID(Lumped Element Kinetic Inductance Detectors)を光検出器として利用し

たヘリウム 2相型検出器による低質量領域の探索を目標に研究開発が進められている [22]。

*2 最後の OKには見つけた粒子の名前を付けて埋める予定である。(KAMIOKANDEの NDEのようなもの)
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1.2 Spin-IndependentなWIMP-核子弾性散乱による直接探索実験

1.2.1 暗黒物質のフラックスと散乱レート

WIMP χが銀河内の地球近傍に数密度 nχ、速度分布関数 f(v)で分布しているとしよう。通常

WIMPは 1成分でボルツマン分布をしていると仮定する。

f(v) =
1

(πv20)
3/2

exp

(
−|v − vE |2

v20

)
(1.2.1.1)

具体的に銀河の観測から、v0 = 220km/s, nχmχ = ρchi =0.3GeV/cm3 という値が知られて

いる。一方、Cored isothermal(Bahcall et.al,1980), Burkert pofile(1995), Navaro-Frenk-White

profile(1996)といったボルツマン分布以外の分布モデルも多く存在する。　

原子番号 Z,質量数 Aの原子核 N(Z,A)を標的核として、これとWIMPの散乱断面積を σNχ

とおく。検出器に含まれる標的核の数を NT とすると、散乱レート R は一般的に次のように表さ

れる。

R = NTnχ

∫ Emax
R

Emin
R

dER

∫ vmax

vmin

d3v f(v)v
dσNχ

dER
(1.2.1.2)

ここで各積分変数は、

vmax：銀河からの脱出速度

vmin：散乱の起こる最低速度

ER：反跳エネルギー

Emax
R ：最大の反跳エネルギー

Emax
R ：検出する反跳エネルギーの閾値

を表す。µN , vmin はWIMPと原子核の質量mχ,mN で

µN =
mNmχ

mN +mχ
(1.2.1.3)

vmin =

√
mNER

2µ2
N

(1.2.1.4)

となる。

1.2.2 弾性散乱による運動量移行と感度曲線 [23]

　WIMPと原子核の微分散乱断面積は、現象論的にフェルミの黄金律で表される。

dσNχ(q)

dq2
=

1

πv2
|M|2 = σ̂Nχ · F

2(q)

4µ2
Nv

2
(1.2.2.1)
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ここで qは運動量移行、Mは行列要素である。q依存性を形状因子 F (q)としてくくりだした σ̂Nχ

はゼロ運動量移行断面積と呼ばれる。

σ̂Nχ =
4m2

r

π

[
Zfp + (A− Z)fn

]
+

32G2
Fm

2
r

π

J + 1

J

[
ap ⟨Sp⟩+ an ⟨Sn⟩

]
(1.2.2.2)

fp：DMと陽子の有効結合定数

fn：DMと中性子の有効結合定数

GF：Fermi結合定数

J：核子のスピン

ap：DMと陽子の有効スピン結合定数

an：DMと中性子の有効スピン結合定数

Sp：陽子のスピン波動関数

Sn：中性子のスピン波動関数

第一項はスピンに依存しない断面積 σSI、第二項はスピンに依存する断面積 σSD と呼ばれる。40Ar

は角スピンを持たないため、以後は σSI のみに注目する。簡単のため fp = fn と置かれる事が多い

が、後述するように実験結果の矛盾を解釈するため fp ̸= fn の場合を議論されることもある。

　

　次に弾性散乱によって WIMP から核子に与えられる反跳エネルギーについて考える。入射

WIMPの運動エネルギーが Ei、散乱核が θのとき、運動量保存から ER は

ER = Eir
1− cos θ

2

(
r =

4mχmN

(mχ +mN )2

)
(1.2.2.3)

となり、Ei を固定すると 0 < ER ≤ Eir = Emax
R の範囲の値になる。

WINPの運動エネルギーが Ei ∼ Ei + dEi のとき、散乱角は cos θ について一様であると仮定

する (剛体球の散乱に相当)と

d

dEi

dR

dER
dEi =

dR

Eir
(1.2.2.4)

dR

dER
=

∫ Emax
i

Emin
i

dR(Ei)

Eir
=

∫
v

dR(v − vE)

Eir
(1.2.2.5)

という関係が成り立つ。

一方この dRは散乱断面積を使って表すと

dR =
N0

A
· σ̂Nvnχf(v − vE)d

3v (1.2.2.6)
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図 1.2.1 式 (1.2.2.4)の意味 図 1.2.2 式 (1.2.2.11)の慨形

と書ける。単のため vmax = ∞,vE = 0として先程の積分に入れると

dR

dER
=

∫ ∞

vmin

1
1
2mχv20r

R0

2πv40
ve−v2/v2

0 · 4πv2dv (1.2.2.7)

=
R0

1
2mχv20r

∫ ∞

vmin

2

v20
e−v2/v2

0vdv (1.2.2.8)

=
R0

E0r
e−ER/E0r (1.2.2.9)

ただし N0 はアヴォガドロ数、R0 = 2√
π

N0

A nχσ̂Nv0, E
min
i = ER/r = mχv

2
min/2である。

これを Emin ∼ ∞の範囲で積分すれば、σN とmχ 関係を得る。

σN =
A
√
πR

2N0nχv0
exp

(mχ +mN )2

2Eminv20m
2
χmN

(1.2.2.10)

lnσN = lnmχ + lnR+ C1 ·
(mχ +mN )2

Eminm2
χmN

+ C2 (1.2.2.11)

ここで Emin,mN は実験を行う際に決めるパラメータであり、反応レート R は実験で測定する量

である。見易くするために、式 (1.2.2.11)ではその他の定数はまとめて C1, C2 とおいた。

式 (1.2.2.11)を適当なパラメタ設定で横軸 lnmχ, 縦軸 lnσN グラフにしたものが図 1.2.2であ

る。この式と図からわかることとしては、まず実験の大型化・長期運用により R を稼ぐことで特

に高質量領域で低断面積を探索できることが挙げられる。一方エネルギー閾値 Emin に注目すると

低質量領域の立ち上がりを支配しており、検出器の Emin を下げることによって小型でもこの領域

における探索能力を向上できることがわかる。

実際には地球の運動速度や銀河からの脱出速度や形状因子を考慮して積分を行うため、解析的に

積分結果を書き下すことはできないが、グラフの慨形はこれと同様の振る舞いをする。

1.2.3 原子核の形状因子

運動量移行 q =
√
2MNER が大きくなるとWIMP粒子の波動性が無視できなくなり、原子核内

部に侵入し散乱振幅に物質波の干渉効果が表れ反応断面積を小さくする。その度合いを表す量が原
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子核の形状因子 (Form Factor)　

F (q) =

∫
d3reiq·rρ(r) (1.2.3.1)

である。ρ(r)は原子核の分布関数で、色々なモデルがあるが一般的に Helm Form Factor[24]がよ

く用いられる。

ρ(r) =

∫
ρ0(bmr

′)ρ(r − r′)d3r′ (1.2.3.2)

ρ0(r) = ρ0 : const. (r < rA) (1.2.3.3)

ρ1(r) = exp

{
−1

2

(r
s

)2
}

(1.2.3.4)

rA = c2 +
7

3
π2a2 −−5s2 (1.2.3.5)

c = 1.23A3 − 0.60fm　 (1.2.3.6)

a = 0.52fm　 (1.2.3.7)

s = 0.90fm　 (1.2.3.8)

F (q) = 3
j1(qrA)

qrA
e－ (qs)2 = 3

sin(qrA)－ qrA cos(qrA))

qrA
e－ (qs)2 (1.2.3.9)

図 1.2.3 Arと Xeの Helm Form Factor[25]

1.2.4 季節変動

銀河系における太陽系の公転速度は～232km/s、また太陽系における地球の公転速度は～30km/s

であるため、銀河系から見た地球の運動速度は次のように表される [26]。

vE = 232 + 15 cos

(
2π × t− 152.5days

365.25days

)
km/s (1.2.4.1)
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これをグラフにすると図 1.2.4のようになる。その結果最もWMPのフラックスが多くなるのは 6

月、少なくなるのは 12月であり、DAMA領域のWIMP (10GeV, 10−42cm2)とアルゴン検出器

を仮定すると、反跳エネルギースペクトルは図 1.2.5のようになる。

図 1.2.4 銀河系内における地球の速度
図 1.2.5 6 月および 12 月の DAMA 領域

WIMPのスペクトル

1.2.5 Isospin Violating Dark Matter[27]

fp ̸= fn の場合には原子核の種類によってWIMP-原子核の断面積とWIMP-核子の断面積の対

応関係が非線形になる。特に fp と fn の符号が異なる場合には、特定の原子核で他と降らべ極端に

断面積がちいさくなることある。

ゼロ運動量移行断面積 (Spin Independent)

σ̂Nχ =
4m2

r

π

[
Zfp + (A− Z)fn

]
(1.2.5.1)

普段 fp = fnとして“WIMPと核子の散乱断面積“と呼んで使っている量 (the typically-derived

X-nucleon cross section)は

σ̂Z
Nχ =

σ̂Nχ

A2
=

4m2
r

π

f2p
A2

[
Z + (A− Z)fn/fp

]
(1.2.5.2)

であり、本当の DMと陽子の散乱断面積 (X-proton cross section)は

σ̂pχ =
µ2
p

M4
∗
f2p =

A2

[Z + (A− Z)fn/fp]2
µ2
p

µ2
N

σ̂Z
Nχ (1.2.5.3)

となる。
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同位体が混ざっている元素の場合は、その存在比 ηi を用いて次のように拡張する必要がある。

R =
∑
i

ηiσ̂
Z
NiχINi (1.2.5.4)

= σ̂pχ
∑
i

ηiµ
2
Ni

µ2
p

I Ni
[Z + (Ai − Z)fn/fp]

2 (1.2.5.5)

ここで、σ p とσ NZ の比を FZ とおく。

σ̂pχ
σ̂Z
Nχ

=

∑
i ηiµ̂

Z
NiχA

2
i∑

i ηiµ
2
Ni

µ2
pINi

[Z + (Ai − Z)fn/fp]2
= FZ (1.2.5.6)

これは普段使っている「WIMPと陽子の”正しくない”断面積」を「 ”正しい”断面積」に換

算するための量。σ NZ の制限が同じでも、FZ が小さな元素の方が探索能力が高いということに

なる。この FZ の値を Ar、Xe、Ge、Naの場合について計算した。

WIMP mass を 10GeVとすると、fp/fn に対して 10GeV WIMPの FZ は図 1.2.6のように振

る舞う。また fp/fn = −0.7のとき、FZ は図 1.2.7ように振る舞う。

図 1.2.6 Ar、Xe、Ge、Naの FZ (10GeV WIMP)
図 1.2.7 Ar、Xe、Ge、Naの FZ (fp/fn = −0.7)

この fp/fn = −0.7 の IVDM モデルは 2011 年までの実験結果についてはその矛盾を綺麗に解

消することができた。しかし 2014年現在までの結果を説明することはできず、原子核形状因子の

fp/fn 依存性 [28]や高次効果 [29]など、より複雑なモデルが研究されている。
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第 2章

アルゴン検出器による暗黒物質探索

2.1 アルゴン蛍光のスペクトルと発光・消光過程

2.1.1 液化希ガスの一般的性質

よく知られているように、希ガスは単体で電子軌道が閉殻構造をとっており、化学的に非常に安

定した不活性な物質である。しかし放射線に対しては蛍光および電離といった反応を起こし、その

際に発生する光子や電子の個数が多いため、粒子検出器として魅力的である。表 2.1.1に液化希ガ

スの主な性質をまとめた [31]。

LHe LNe LAr LKr LXe 水

沸点@大気圧 (K) 4.2 27 87 120 165 373

密度 (g/cm3) 0.125 1.2 1.4 2.4 3.0 1

放射長 (cm) 755 24 13 4.9 2.8 36

蛍光のW 値 (eV) 100 26 19.5 15.5 14.7 -

電離のW 値 (eV) 42.3 36.6 23.3 18.6 15.6 -

蛍光波長 (nm) 80 78 128 150 175 -

Fast成分の時定数 10ns 18ns 6ns 8.6ns 4ns -

Slow成分の時定数 13s 15µs 1.6µs 350ns 22ns -

大気中の割合 (%) 5× 10−4 2× 10−3 0.93 1× 10−4 9× 10−6 < 4

表 2.1.1 液化希ガスおよび水の性質一覧

液化希ガスは全て真空紫外光の蛍光を発する。そのスペクトルは図 2.1.1のようになっており、

軽い元素ほど波長が短くなる蛍光がある。また微弱光検出器としてよく用いられる PMT(第 4章

で詳しく扱う)の窓材の透過率は同図の破線で表されている。これからわかるように、LXeの蛍光

は合成石英を窓として用いれば検出するできる。低温 (-200℃程度まで)で使用可能な合成石英窓

の PMTは既に存在しており、Xeを用いた世界の様々な実験で使用されている。
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Arおよび Krの蛍光を透す窓材はMgF2
*1である。MgF2 を用いた PMTは、今のところ常温

用のものしか存在せず、その使用下限温度は-20℃である。さらに Heと Neに至っては 80nmの

光を透す窓材が存在せず、PMTによる検出は不可能である (電子増倍管が使用されるが、真空中

でしか使用できず効率も悪い)。これらの蛍光を検出するために最もよく使われる手段が、波長変

換材を用いて可視光などに変換して検出する方法である。この場合、波長変換の塗布方法による変

換効率や透過率などが検出器の感度を大きく左右するため非常に重要となる。本研究の主題の一つ

であり、第 3 章で詳しく扱う。他には PMT の代わりに半導体検出器や超伝導検出器を用いると

いった手段があるが、ともに研究段階であり実用には至っていない。ANKOK実験では半導体検

出器の一つであるMPPCを利用するための研究開発を進めている。詳しくは付録 Hを参照。

図 2.1.1 希ガスの蛍光スペクトルと各種窓材の透過率 [32]

以上は液化希ガス全般に関する内容であるが、以下はアルゴンのみに関して発光・消光機構や

VUV以外の蛍光成分など詳細を述べていく。

2.1.2 アルゴン蛍光 (真空紫外成分)の発光過程

荷電粒子の通過によりアルゴンが励起されると、基底状態に落ちる際に余分なエネルギーを光と

して放出する。一般にはこの励起状態がスピン三重項の場合に発する光を蛍光、スピン一重項の場

合に発する光を燐光と呼ぶが、アルゴンやその他の希ガスの場合には両者とも蛍光と呼び、前者を

Fast成分、後者を Slow成分という場合が多い。

ガスアルゴンの真空紫外領域において図 2.1.2 のような発光スペクトルを持つ。Ar 単原子の励

起による発光は希薄なガスの場合のみ生じ、105nm、107nm という非常に波長の短い光を出す。

*1 ここには記載されていないが、LiFも Ar蛍光を透過する。
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これは 1st continuumと呼ばれる。

Ar + Erecoil → Ar∗(1P1)　→ Ar + hν(105nm) (2.1.2.1)

Ar + Erecoil → Ar∗(1P3)　→ Ar + hν(107nm) (2.1.2.2)

図 2.1.2 GArの VUVスペクトル [33]

図 2.1.3 2nd continuumの発光機構

アルゴンの最も主要な発光成分は二量体励起状態によるものであり、2nd continuumと呼ばれ

る [34]。これは気体でも液体でも生じる。三重項励起状態 Ar∗2(
3Σ+

u )の蛍光寿命は気体・液体とも

に 6ns程度であり、一重項励起状態 Ar∗2(
1Σ+

u )の蛍光寿命は気体の場合は 3µs、液体の場合 1.6µs

と相によって異なる。

エネルギー付与が直接励起を起こす場合、

Ar + Erecoil → Ar∗ (2.1.2.3)

Ar∗ + 2Ar → Ar∗2(
1Σ+

u or 3Σ+
u ) + Ar (2.1.2.4)

Ar∗2 → 2Ar + hν(128nm) (2.1.2.5)

といった過程で発光する。もともとの基底状態アルゴン原子はスピン 0のため、励起される電子と

残りの電子 +原子核の系はスピンが逆向きとなっており、ほとんどが一重項励起状態になる。す

なわち Fast成分が多くなる。

一度アルゴンイオンと電子に電離して再結合を起こす場合、

Ar + Erecoil → Ar+ + e− (2.1.2.6)

Ar+ +Ar → Ar+2 (2.1.2.7)

Ar+2 + e− → Ar∗∗ +Ar (2.1.2.8)

Ar∗∗ → Ar∗ + Eheat (2.1.2.9)

Ar∗ + 2Ar → Ar∗2(
1Σ+

u or 3Σ+
u ) + Ar (2.1.2.10)

Ar∗2 → 2Ar + hν(128nm) (2.1.2.11)



第 2章 アルゴン検出器による暗黒物質探索 28

という過程で光になる。アルゴンイオンと再結合する電子は最早スピンが逆向きとは限らず、一重

項励起状態も三重項励起状態も生成される。またこの場合電離電子との衝突により一重項励起状態

が三重項励起状態に変化する反応が起きる [35]。

Ar∗2(
1Σ+

u ) + e− → Ar∗2(
3Σ+

u ) + e− (2.1.2.12)

このようなプロセスにより電離再結合の場合には Slow成分が多くなり、その度合いはエネルギー

にも依存する。

2.1.3 アルゴン蛍光 (真空紫外成分)の消光過程

粒子がアルゴンに落とした反跳エネルギーは全てが光となって検出器で読みだされるわけではな

く、様々な理由により減ってしまう。そこには原理的に不可避なものもあれば努力次第で抑えられ

るものもある。

2.1.3.1 核的消光

ER事象と NR事象では、そもそも光へのエネルギー効率が異なる。NR事象では粒子がアルゴ

ンに落とすエネルギー密度が大きく励起されたアルゴン同士近距離に位置するため、次のような過

程によって発光を伴わずに励起状態が消滅してしまう [36][37]。

Ar∗ +Ar∗ → Ar+ +Ar + e− (2.1.3.1)

Ar∗2 +Ar∗2 → 2Ar + Ar+2 +Ar + e− (2.1.3.2)

同じエネルギー付与に対する ER 事象の場合と NR 事象の場合での発光量の比は核的消光因子

と呼ばれる。アルゴンの場合その値は概ね～1/4であり (図 2.1.5)、40keV以下の低エネルギーの

場合にはより小さくなると報告されている (図 2.1.4)。

これはWIMPを探索する上では避けられない消光である。

図 2.1.4 低エネルギーでの核的消光因子 [38] 図 2.1.5 高エネルギーでの核的消光因子 [39]
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2.1.3.2 電気的消光

アルゴンに電場がかかった状態の場合、電離電子が再結合せずドリフトすることで発光量が減

る。図 2.1.6は ANKOK実験にて測定した 1MeV付近の γ 線による ER事象の電気的消光因子で

あり、Fastと Slowでその値が異なっている。また図 2.1.7は NR事象に対する電気的消光因子で

あり、α線の場合 (●、○)と 252Cfの原子核破砕片中性子の場合 (◇)で異なる値を持つ。

アルゴンを 2 相型検出器として用いる場合には電場の存在は必須であり、ドリフトした電子も

S2信号として利用されるため、ターゲットとするエネルギー領域に対して背景事象分離能力を最

大化するように電場の大きさをチューニングする必要がある。

図 2.1.6 ER事象に対する電気的消光因子 [40] 図 2.1.7 NR事象に対する電気的消光因子 [41]

2.1.3.3 不純物による励起状態の破壊

アルゴン中により励起エネルギーの低い物質が混入すると、その物質に励起状態を奪われる

(ペニング過程) ことにより 128nm の発光量を減らしてしまう。例えば Xe が混入した場合には、

128nmの代わりに 175nmの蛍光を発する [42]。

Ar∗2 +Xe → Xe∗ + 2Ar (2.1.3.3)

Xe∗ +Xe + Ar → Xe∗2 +Ar (2.1.3.4)

Xe∗2 → 2Xe + hν(175nm) (2.1.3.5)

Xeが混入することは考えにくいが、このような現象は酸素や窒素などでも生じる [43][44]。液体

アルゴンの場合、こうして失われたエネルギーは光にならない。

Ar∗2 +O2 → 2Ar + O2 (2.1.3.6)

Ar∗2 +N2 → 2Ar + N2 (2.1.3.7)

燐光成分 (三重項励起状態)が液体アルゴン中の不純物で減少する。酸素の場合は 0.02ppm、窒

素の場合は 0.5ppm以上含まれると顕著に表れ、時定数の変化として観測される。
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図 2.1.8 酸素による消光 [43] 図 2.1.9 窒素による消光 [44]

一方でガスアルゴンの発光の場合には、励起状態を奪った窒素による発光 (337nm, 357nm.

380nm)が生じる [45]。

Ar2(
3Σ+

u ) + N2 → 2Ar(1S0) + N∗
2 (2.1.3.8)

N∗
2 → N2 + hν (2.1.3.9)

しかしガスアルゴンに酸素、二酸化炭素、メタンが混入した際には発光せず消光のみが起きる。

2.1.3.4 不純物による電離電子の捕獲

アルゴン中に含まれる不純物、得に電気陰性度の大きい酸素原子を含む O2、 H2O、 CO2 など

は電離電子を捕獲してしまう [43]。

O2 + e− → O−
2 (2.1.3.10)

H2O+ e− → H2O
− (2.1.3.11)

CO2 + e− → CO−
2 (2.1.3.12)

例えば酸素の場合、その混入量に比例した時定数 300µs/ppb の電子寿命となる。その結果、2

相型検出器においてはドリフト時間が長くなるほど S2発光量が減るため検出器の縦方向に依存性

が生じる。

2.1.3.5 伝搬中の光の吸収

波長 128nmの光はエネルギーに換算すると 9.7eVとなる。これは多くの物質に対して反応しや

すい値であり、「真空紫外」と呼ばれるだけあって固体や液体のみならず気体分子にも吸収されて

しまう。表 2.1.2は金属の仕事関数であり、128nmの光は光電効果を起こすのに十分なエネルギー
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であることがわかる。また図 2.1.10は共有結合の解離エネルギー D[eV]の表*2であり、128nmの

光はまた非金属物質に対しても結合を切るエネルギーとして吸収されることがわかる。

金属 Ni Cu Ta W Pt Mg Al Ag Au

仕事関数 (eV) 4.6 3.9 4.2 4.5 5.3 2.0 4.3 4.8 5.1

表 2.1.2 金属の仕事関数 [46]

図 2.1.10 共有結合の解離エネルギー

2.1.4 アルゴン蛍光の近紫外～赤外成分

Arの発光には VUVだけでなく近紫外成分も存在する (図 2.1.11)。これは液体・固体アルゴン

では非常に少ないが、ガスの場合には 128nm成分の ∼ 10−1 程度の量が発生される。発光の時間

成分としては大部分が時定数 6ns の Fast 成分のみであり、温度、波長、電場などには依らない

[48]。

これらは 3rd continuumと呼ばれており、発光機構に関しては諸説ありモデルは確立されてい

ない。以下は一例を示す [49]。

*2 http://tdl.libra.titech.ac.jp/hkshi/xc/contents/pdf/117195201/3
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図 2.1.11 300nm以下ののスペクトル (赤は GAr、黒は LAr)[47]

Ar + Erecoil + 2e− → Ar2+ (2.1.4.1)

Ar2+ +Ar → Ar2+2 (2.1.4.2)

Ar2+2 +Ar → Ar2+3 + hν(188nm) (2.1.4.3)

Ar2+3 → Ar+∗
2 +Ar + e− + hν(199nm) (2.1.4.4)

Ar+∗
2 +Ar → Ar+∗

3 + hν(176nm, 212nm, 225nm) (2.1.4.5)

さらに近赤外領域にも発光成分が存在する。ガスの場合には図 2.1.12のような線スペクトルが

現れる。液体の場合には図 2.1.13 のような連続スペクトルとなり、その量は VUV 成分に比べ非

常に少なくなる。

図 2.1.12 GArのスペクトル (NIR領域)[50] 図 2.1.13 LArの近紫外～近赤外領域における

スペクトル [47]

ANKOKでも PMTと光学フィルターを用い、α 線による常温ガスアルゴンの発光スペクトル

を測定した (図 2.1.14)。また各波長帯での蛍光波形を測定したところ、近紫外成分や赤外成分は
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VUV成分よりも Slow成分が少なく、その時定数も～1µsと短いことがわかった (図 2.1.15)。詳

細は五十嵐卒論 [53]を参照。

図 2.1.14 ANKOK グループで測定した GAr

のスペクトル [51][52]
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図 2.1.15 ANKOK グループで測定した GAr

蛍光波形 [51]

アルゴンの様々なエネルギー準位と発光のダイヤグラムは図 2.1.16のようにまとめられている。

図 2.1.16 アルゴンのエネルギー準位と発光ダイヤグラム [54]
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2.2 気液 2相型アルゴン光 TPC検出器の原理・構成

2.2.1 気液 2相型アルゴン検出器

気液 2 相型アルゴン検出器は、以下のような仕組みで WIMP 探索を行う検出器である (図

2.2.1)。チェンバー内に液体と気体のアルゴンがあり、液相体部分に入って来た粒子 (WIMP や、

Backgroundとなる γ 線や中性子など)がアルゴン原子と衝突することによりシンチレーション光

と電離電子を発生させる。これのシンチレーション光を一次シンチレーション光 (S1)と呼ぶ。ま

たこのチェンバーには電場がかけられており、電離電子がドリフトして液相から気相部分に取り出

されると、気体アルゴンを電離させまたシンチレーション光が出る。これを二次シンチレーション

光 (S2)と呼ぶ。この S1の信号波形 (図 3.4.17)と S1/S2信号比がWIMPや中性子による核子反

跳 (Nuclear Recoil ; NR)事象の場合と γ 線や β 線による電子反跳 (Electron Recoil ; ER)事象

の場合とでは異なり, これを見ることにより γ 線による BG 事象を取り除くことができる。また

S2を用いることで S1反応の位置分解能を向上することができる。
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図 2.2.1 気液 2相型アルゴン検出器

空気から生成されるアルゴンには放射性同位体 39Arが含まれ、これは半減期 269年で β 崩壊を

する。その自然存在比は (8.0 ± 0.6) × 10－ 16g/gと非常に少なく見えるが、放射能に換算すると

1Bq/kgとなり、アルゴン検出器の主要な BGとなりうる [55]。そのスペクトル (絶対値は放射能

に合わせた)が図 2.2.3である*3。

気液 2相型アルゴン検出器の構成要素について、それぞれ簡単に説明する。

*3 http://www.fujita-hu.ac.jp/~hid-kato/freesoft.html

http://www.fujita-hu.ac.jp/~hid-kato/freesoft.html
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図 2.2.2 アルゴン蛍光波形

図 2.2.3 39Arの β 線スペクトル

PMT

我々が探索しようとしている暗黒物質の信号は非常に小さく、10keV の反跳エネルギーで 100

光子程度の S1しか発生しない。そのため、光検出器としては 1光子から検出可能な PMTを使用

し、これを有感領域の上下に配置する。PMTについては第 4章で詳しく論じる。また同じく 1光

子から検出可能な光検出器にMPPCがあり、これの活用方法検討や実装に向けた開発も進めてい

る (詳細は付録 Hおよび中卒論 [56]を参照)。

反射材

単に上下面に PMTを配置しただけでは光信号の多くを取りこぼしてしまう。例えば直径と高さ

が等しい円筒容器の中心で発生した光は、約 6割が側面へ向かう。また同じ反跳エネルギーの事象

でも発生位置によって信号量が大きく変わってしまうため、エネルギー再構成の精度が悪くなる。

そのため、側面に反射材を配置することで光収集効率の向上と位置依存性の軽減をはかる。(大き

な検出器なら側面にも PTMを配置ればよいが、数 kg 数十 kg程度の検出器の場合には有感領域

や veto領域を確保するために反射材を用いる。)

我々は鏡面反射材である ESR（Enhanced Specular Reflector) を使用している。これは住友

3M社のポリエチレン系樹脂の多層膜 (厚さ 65µm)であり、波長 410nm～800nmの可視光範囲に

おいて平均 98% 以上の高い反射率を有するフィルムである*4。図 2.2.4に反射率を、図 2.2.5に反

射角度分布を示す*5。

*4 検出器内部に電場をかけるため、銀などの金属を用いることはできない。
*5 http://multimedia.3m.com/mws/media/466120O/esr.pdf

http://multimedia.3m.com/mws/media/466120O/esr.pdf
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図 2.2.4 ESRの反射率 図 2.2.5 ESRによる反射角度分布

波長変換材 TPB

既に述べたように、波長 128nmのアルゴン光はそのままでは効率のよい集光・検出が困難であ

るため、TPBを用いて 420nmの可視光に変換す。これについては第 3章で詳しく論じる。

Anode, Cathode

液相に数百 V/cm～数 kV/cmのドリフト電場を、液面から気相に数 kV/cmのドリフト電場を

形成するための電極である。光を通す必要があるため、グリッド状の金属や透明電極膜を用いる。

これについては第 5章で詳しく論じる。

取り出し電極

一般にドリフト電場と取り出し電場は異なる大きさの電場をかけるため、Anodeと Cathodeに

加え液面の下にもう一枚の電極を設置する。これはドリフト電子を透過させる必要があるため、グ

リッドを用いることになる。

保護電極

Anodeおよび Cathodeには数十 kVの電位となるため、そのすぐ近くに配置される PMT(筐体

が接地されている)を保護するための電極が必要となる。これも光を通すためにグリッドもしくは

透明電極膜を利用する。

Field Shaper

検出器内部に一様な電場を形成するためには上下の電極だけでは不十分であり、側面 (反射材の

外側)に Field Shaperと呼ばれる導体のリングが必要となる。詳細は杉田修論 [25]を参照。

Cockcroft-Walton回路

5つの電極とそれぞれの Field Shaperに電圧を供給するために用いている、コンデンサとダイ

オードを用いた充電式の多段型増倍回路 (図 2.2.6)。実効値 vin の交流電圧で充電すると、各段で
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Vn = 2
√
2nvin の静電圧出力を得ることができ、使用時には電流が流れていない状態となる。変圧

器に比べて安く簡単に高電場を得られ、チェンバー内で高電圧を作るため入力電圧を小さくでき

る。素子の耐電圧は入力電圧振幅の 2倍でよい。詳細は川村卒論 [57]、木村卒論 [58]を参照。

図 2.2.6 Cockcroft-Walton回路

2.2.2 S1の波形弁別による電子反跳・原子核反跳事象の分離

既に述べたように、NR事象と ER事象では S1の発光波形が異なるため、これを事象分離に用い

ることができる。これを波形弁別法 (Pulse Shape Discrimination ; PSD)と呼び、ANKOKでは

現在 Slow/Toal = Slow/(Fast+Slow)を PSD値として用いている (図 2.2.7)。またこの PSDの

実測値を再現するような二項分布モデルによる toy MCを構築し分離能力評価を行った (図 2.2.8)。

詳細は橋場修論 [59]を参照。

PSD の分離能力は検出器の光検出効率と分解能に大きく影響している。そのため本研究では、

これらを最大化する検出器を実現すべく開発を行った。

図 2.2.7 PSD分布 [59][60]
図 2.2.8 PSD分布による rejection[59][60]
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2.2.3 S1・S2比による電子反跳・原子核反跳事象の分離

もう一つの ER事象分離の方法が、S1・S2比の利用である。前述の通り NR事象と ER事象で

は励起・電離が異なる。電離電子の再結合により発生する蛍光は光子 1個であるが、液相部に電場

をかけてこの電離電子をドリフトさせ、強い電場 (> 3kV/cm)をかけて気相部に取り出し加速さ

せると、周りのガスアルゴンを励起し発光することで複数の光子として読みだすことができる。

この S1・S2比による分離能力は Ar実験では定量評価されていないが、2相型 Xe検出器の実験

では光量やエネルギー領域などにはあまり依存せず ≃ 103 となっている。図 2.2.9、図 2.2.10 は

LUX実験の分離能力のエネルギー依存性、図 2.2.1は色々な Xe実験の分離能力比較である。

図 2.2.9 S1・S2比分布 (LUX)[4]
図 2.2.10 S1・S2比による ER事象分離能力 (LUX)[4]

実験 ドリフト電場 光量 (ゼロ電場) エネルギー領域 NR事象 ER事象 文献

[kV/cm] [pe/keVee] [keVnr] 取得効率 分離能力

ZEPLIN-II 1.0 1.1 14-58 50% 98.5% [62]

XENON10 0.73 5.4 4.5-26.9 45 - 49% 99.9-99.3% [63]

ZEPLIN-III 3.4 3.1-4.2 7-35 ～50% 99.987% [64]

XENON100 0.53 3.8 6.6-43.3 20-60% 99.75% [5]

LUX 0.18 8.8 3-27 50% 99.9-99% [4]

Q.Lin & K.Ni 0.2, 0.7, 1.0 ～10 5.5-19 50% 99.999-99.9% [61]

表 2.2.1 各実験 (Xe)の S1・S2比による ER事象分離能力 [61]

2.2.4 発光位置再構成

検出器の表面では、液体アルゴン内部と比べて背景事象が多く、かつ除去が難しくなると考えら

れる。例えば検出器の部材に含まれる Rn系列や Th系列の放射性不純物から生じる α線は発生時
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には数MeVの高いエネルギを持つため簡単に除去できそうに見えるが、部材中を通過する間にエ

ネルギーを落とし数 keVの状態で液体アルゴン部に出てくるという場合や、部材中の何らかの原

子核を叩いた際に α−n反応を起こして中性子となる場合もありうる。また ER事象をする β 線や

γ 線であっても、アルゴン以外の場所でエネルギーの一部を落としてきた場合には分離の難しい低

エネルギー事象になったり、発光波形や電離電子の割合が変わってしまうことがある。

このような事象は PSDや S1・S2比による粒子識別が困難であるが、検出器の表面で生じてい

ることが特定できれば除去することができる。液体 1相型検出器の場合には各光検出器の信号量比

から発光位置を再構成するしかなく*6低エネルギー事象や光検出器の隙間で生じた事象などでは精

度が非常に悪くなる [65]。しかし 2相型検出器では以下のように S2を用いることによって S1発

光位置の 3次元位置構成が可能となる。

図 2.2.11は一様電場のかかった液体アルゴン中の電子のドリフト速度であり、単調増加の関係

がある。予め電場の大きさが分かっていれば、ドリフト時間から S1発光位置の z 座標を求めるこ

とができる。図 2.2.12は ANKOK実験で測定した z方向位置分解能と S2光量の関係である [67]。

100pe以上の S2信号で 1mm以下の位置分解能が達成されている。またこれは

σz
2 = C2 + S2/NS2 (2.2.4.1)

C = 0.00± 0.01mm (2.2.4.2)

S = 11.46± 0.07mm · √pe (2.2.4.3)

という関数で Fitできており、constant termが非常に小さいため光量による統計的な揺らぎ以外

の分散はほとんどないことが分かる。

図 2.2.11 ドリフト速度の電場依存 (ICARUS

実験)[66]
図 2.2.12 z 方向位置分解能

xy方向は光検出器の光量分布から求める。30cmの検出器 (反射材なし、波長変換あり)に 12本

の PMTを図 2.2.13のように配置した状況を想定して光シミュレーションを行った。図 2.2.14は

*6 大きな検出器で波長変換材も反射材も使わず発光量が大きい場合ならば、各光検出器の時間情報と光の伝搬速度から
位置を求めることもできる。
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x軸に沿って発光位置をスキャンして作った光収集効率分布である。これを元に、最尤法にて xy

方向位置分解能を評価した結果が図 2.2.16の青線である。PMTによる位置分解能は検出器の側面

側で悪化することと、分解能の悪い領域の割合が大きいことが分かる。

図 2.2.13 12本の PMTの配置 図 2.2.14 PMTの光収集効率

この検出器の気相側面に小型光検出器MPPCを配置することで、側面付近における位置分解能

向上を計ることができる [68]。図 2.2.15は気相側面における光が検出される位置の分布であり、発

光位置が側面に近づくほど鋭いピークを作る。このピークの位置と幅で位置再構成を行った結果の

分解能が図 2.2.16の赤線である。先ほどの PMTによる位置分解能と独立な情報として合わせた

1

σxy2
=

1

σPMT
2
+

1

σMPPC
2

(2.2.4.4)

は黒線になり、互いに相補的であることがわかる。さらに両者の相関も考慮するとより分解能を向

上できると期待される。

図 2.2.15 気相側面で検出される場所 (ϕ座標)

の光量分布
図 2.2.16 S2を用いた xy 方向位置分解能
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2.3 ANKOK実験

2.3.1 ANKOK実験の物理目標

ANKOK 実験では、さまざまな実験結果が混在する低質量領域の探索を第一目標としている。

図 2.3.1 は質量 10GeV と 50GeV のWIMP によるアルゴン原子核の反跳エネルギースペクトル

(Log Scale) である。WIMP が重い場合には 100keV 以上の大きなエネルギーを落とす事象もあ

るが、軽い場合には 20keV程度以下の反応しか起こらない。また図 2.3.2は 10GeV, 10−40cm2 の

WIMPのスペクトルと 39Arのβ線による BGのスペクトル (を 10−4 倍したもの)を Liner Scale

で比較したグラフである。信号領域を 10-20keVnrとして、この範囲の事象数を観測するならば、

(1) 光検出効率 10pe/keVee（≒ 2.5pes/keVnr) 以上

(2) 39Arの BG分離能力 105 以上

を達成できれば 39Ar の BG に対して十分有意な DM 信号が得られると見積もられる。また他に

も検出器部材や実験室の壁などから出てくる内部・外部 BGも問題となりうるので、これらを適切

に把握・削減・除去する必要がある。

図 2.3.1 10GeV および 50GeV WIMP によ

る反跳エネルギースペクトル
図 2.3.2 DAMA 領域WIMP と 39Ar のβ線

BGのスペクトル (×10−4)

地下実験施設における物理観測は、次の 2段階を想定している。

短期間の地下実験による DAMA領域の探索

まず 10日間の地下実験により、DAMA領域を探索する。表は 10GeV, 10−40cm2 の DMを仮

定したとき、有効質量 10kg検出器で 10-20keVの DM信号および残ってしまう 39Arの BGの事

象数の見積もりである。この程度の短期間のデータ取得でも、6 × 10−42cm2 の Limit(90% C.L.)

を引くことができ、十分な検証となることがわかる。
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WIMP 39Ar (×10−5)

10日間 (6月) 49 1

半年間 (4-9月) 817 22

半年間 (10-3月) 646 22

表 2.3.1 DAMA領域 DMに期待される事象数

1年間の地下実験による低質量 DMの総合検証

上記の短期実験で得られた知見をもとに種々細かな改良を加えるが、大掛かりな検出器増強はせ

ずに、10kg検出器で 1年間の長期運用を行う。この結果に応じて、物理目標を次の 2通りに設定

する。

◆兆候があった場合：季節変動の観測

10GeV, 10−40cm2 の DMの場合、4-9月と 10-3月で事象数に表 2.3.1に示す差異が表れ、その

有意度は 4.5σになる。た分離された BGの時間変動を同時に観測することで、短期 Runで検出さ

れた信号が本当に DMによるものなのか説得力を持って検証することができる。

◆兆候がなかった場合：より低断面積の探索

DAMA以外にも 3つの実験が質量 10GeV付近の DMの発見を主張しており、それらはより断

面積の小さい領域にある。DAMAの示唆する領域で発見されなかったとしても、これらの領域を

探索する必要がある。図 8は 10GeVの DMに対し探索できる断面積と運用期間の関係で、1年間

の運用により 4実験すべての検証が可能であることがわかる。

発見/棄却いずれの場合にせよ、低質量領域の混沌とした現状に対しアルゴンを用いて終止符を

打つことを目標とし、段階的に課題をクリアしながら研究を進めていく。

図 2.3.3 DAMA領域WIMPの観測事象数の

季節変動
図 2.3.4 目標到達感度
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2.3.2 75Lテストスタンド

ANKOK 実験は現在、新宿区の早稲田大学西早稲田キャンパス 51 号館 8 階の実験室で R&D

を進めている。液体アルゴン実験には内径 30cm、高さ 100cmの真空断熱容器である 75Lチェン

バーを用いており、冷凍機やフィルターを実装して高純度液体アルゴンの保持を実現している (図

2.3.5)。詳細は橋場修論 [59]、川村修論 [69]を参照。

図 2.3.5 75Lテストスタンド

2.3.3 これまでに行った液体アルゴン試験

ANKOK 実験は 2012 年度より R&D を開始し、これまでにのべ 11 回の液体アルゴン試験を

行ってきた。これらについて簡単に述べる。

RunI (2012/8/31～9/6)

直径 25cm、高さ 30cmで下面に PMTを 2本配置した検出器 (図 2.3.6)で、初の 2相型検出器

運用を行った。電子ドリフトのための純度を達成し、外部トリガーによる宇宙線事象のデータ取得

を行い S2信号の確認や初歩的な特性評価を行った。図 2.3.7は宇宙線トリガーカウンターの位置
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を 3段階に動かして取得した信号波形である。

図 2.3.6 RunI検出器 図 2.3.7 RunIの信号波形 [72]

RunII (2012/10/24～31)

検出器は RunIと同じだが、データロガーの導入により温度・圧力・液面など検出器内部環境の

モニターおよびスローコントロール環境を構築した。詳細は川村修論 [69]、鈴木卒論 [70]を参照。

RunIII (2013/1/16～27)

PMT を 5 本に増強した 2 相型検出器 (図 2.3.8) を用い、外部のトリガーカウンターを用い

た 60Co γ 線源データ取得や BG データを用いた ER・NR 事象分離能力評価を行った。また

PhotoCounting法による信号波形整形やシミュレーション (Geant4 + Toy)によるデータの理解

など、解析環境の整備も進めた。詳細は杉田修論 [25]を参照。

しかしこのとき得られた 1MeVの γ 線スペクトルは図 2.3.9のように非常に低い光量を示し、こ

のままでは暗黒物質による信号が発生しても全く検出できないという問題が明らかになった。

pre-RunIV (2013/7/8～7/11)

RunIIIで明らかになった光量不足問題を受け、2インチ PMT(R6041)および ESR反射材でシ

ンプルな小型 1相検出器を構築した (図??)。PMTおよび反射材には高分子マトリックス法 (第 3

章 2節)にて TPBを塗布した。

この検出器と 4 種類の γ 線源を用いて光量評価を行い、1.8pe/keVee という結果を得た (図

2.3.11)[73]。
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図 2.3.8 RunIII検出器 図 2.3.9 RunIII光量 [71]

図 2.3.10 RunIV検出器 図 2.3.11 RunIV光量 [74]

RunIV (2013/8/5～10)

暗黒物質探索用に開発された高 QE、低 BGの 3インチ PMT(R11065-20)を用いた 1相型検出

器実験を行ったが、この PMTには低温使用に問題があり早期に中断された。この問題は海外の他

のグループからも報告され、現在浜松ホトニクス社において改善がなされている [75]。

RunIV-II (2013/9/5～12)

再び pre-RunIVの小型 1相検出器を用いた液体試験を行い、より高統計のデータを取得するこ

とで PSD分離能力定量評価および BGデータ取得を行った [76]。

α-Run (2013/10/22～24)

pre-RunIVの小型 1相検出器に 241Am線源を入れ α線による NR事象データを取得した。
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RunV (2013/12/23～27))

pre-RunIVと同形の小型 1相検出器に対し、TPBの塗布方法を高分子マトリックス法から真空

蒸着法に変更し光量増加を試みた。その結果得られた各種 γ 線スペクトルが図 2.3.12であり、世

界 2位となる 7.3pe/keVee を達成した (図 2.3.13, )[77]。

さらに 252Cf線源を用いた中性子データの取得を行い、PSDによる分離能力の詳細研究を行っ

た [60]。PSD 分布に統計的には説明できない中間成分が存在し、RunV 後に TPB 応答の詳細研

究を行うことでこの現象に対する一定の理解を得た。

TPB真空蒸着法の開発及びその詳細な性質理解については第 3章で詳しく論じる。

図 2.3.12 RunVで測定された γ 線スペクトル
図 2.3.13 RunV光量

また、1 相型電場検出器による電気的消光因子の測定も行った。これに関する詳細は加地修論

[78]を参照。

RunVI (2014/7/15～8/3)

2インチ PMT2本で簡易 2相型検出器を構成し、複数の自作液面計 (付録 Gを参照)を用いた高

精度な液面管理のもと、S1・S2発光のドリフト電場・取り出し電場・液面位置依存性やドリフト

時間を用いた縦方向位置分解能の評価など 2相型基礎特性評価を行った [67]。またシールドおよび

内部・外部 vetoを用い、環境中性子の測定を行った。詳細は加地修論 [78]を参照。

この Runでは、光量が 1pe/keVee 未満と非常に少ない光量しか得ることができなかった。その

原因は主に LAr純度と TPC構造にあると考えられている [80]。第 2章で述べたように、LAr中

に不純物が含まれるとアルゴンの励起状態が破壊され Slow 成分が減少する。RunVI ではドリフ

ト電子の寿命から酸素や水のような不純物は少ないが、Slow成分の時定数が 1µsに満たないこと

から数 ppmの窒素が含まれていたと見積もられている。また検出器内に電場を形成するためのス

テンレスワイヤーグリッド (100µm径、4mmピッチ)が 5枚存在し (図 2.3.16)、PMT径よりも

TPC径を大きくしたため、光が検出されるまでの反射回数や経路長が増大してしまう (図 2.3.17)。
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図 2.3.14 RunVI検出器 図 2.3.15 RunIV BGデータの PID分布

図 2.3.16 RunVI検出器内部の写真

図 2.3.17 TPC構造による光伝搬経路の変化
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MPPC Run (2014/10/21～24)

VUV MPPCによる LAr蛍光直接検出および PDE測定を主目的として行った液体アルゴン試

験である。これについての詳細は付録 H および中卒論 [56] を参照。また同時に高 QE の 3 イン

チ PMT(R11065)を用いた 1相型検出器を構築し、RunVからのさらなる光量増加を図った。図

2.3.18はこのとき得られた各種 γ 線スペクトルである。この内容は第 4章で論じる。

図 2.3.18 1相型検出器の各種 γ 線スペクトル

またこの 1相型検出器を用い、シミュレーションチューニングのための中性子遮蔽体データ取得

(加地修論 [78])や、U・Th系列放射性同位体による内部 BGの測定 (横山卒論 [81])も行った。

RunVI-II (2014/12/6～2015/1/13)

透明伝導膜 ITOや高 QE PMTを用いた大光量の 2相型検出器を構築・運用し、光量や 2相型

基礎特性、分離能力向上の評価などを行った。この検出器の構築や性能評価については第 5章で詳

しく論じる。
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第 3章

波長変換材の塗布手法の開発と最適化

3.1 波長変換材 TPB

3.1.1 TPB(テトラフェニルブタジエン)

TPB(1,1,4,4-tetraphenyl-1,3-butadiene)は図 3.1.1のような白色・針状粉末の物質で、紫外線

を吸収し可視光に変換する性質を持つ。分子構造は図 3.1.2である。水には溶けず、有機溶剤であ

るトルエンには溶解である。エタノールには難溶であるが、洗浄等には使用できる。TPBの基本

物性を表 3.1.1にまとめた*1。

図 3.1.1 TPBの外観写真 図 3.1.2 TPBの分子構造

分子式 C28H22

分子量 358.48

密度 1.079 g/cm3

沸点 (大気圧) 556.1 oC

融点 (大気圧) 207 ∼ 209oC

発火点 289 oC

保管温度 2 ∼ 8 oC

屈折率 1.635

　

表 3.1.1 TPBの基本物性

TPB の発光および吸収スペクトルは図 3.1.3 のような形をしている。吸収と発光のオーバー

ラップが少なく、また吸収スペクトルが非常に短い波長まで伸びているという特徴がある [82]。

TPBそのものの波長変換効率は図 3.1.4のようになっており、VUV光に対しほぼ 1である [83]。

発光時定数は 1ns程度であり [84]、Arと比べ十分短い。さらに他の蛍光物質と比べ発光効率など

の温度依存性が小さく低温環境下でも良い光学特性を保つため [82]、液体アルゴンを用いた暗黒物

質探索やニュートリノ実験 [85]・陽子崩壊探索実験 [86]などでよく使用される。また LAr限らず

*1 http://www.guidechem.com/dictionary/jp/1450-63-1.html

http://www.guidechem.com/dictionary/jp/1450-63-1.html
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LNeや LHeをシンチレータ―として用いる実験でも使用されている [87][88]。

図 3.1.3 TPBの発光・吸収スペクトル [82]
図 3.1.4 TPBの波長変換効率 [83]

TPBに酸素環境下で紫外線が当たると分解してベンゾフェノンという物質になる [89]。これは

紫外線吸収材として有名な物質で、化粧品などに利用される。しかし発光はしない*2ため、実験的

には邪魔者である。また TPBを加熱しすぎると黄色くなる [90]。この物質の正体は良く分かって

いないが、波長変換しないため好ましくない存在である。

3.2 ガスアルゴンによる光量評価

3.2.1 ガスアルゴンセットアップの構築

アルゴン蛍光検出効率最大化の研究を行ううえで、当然ながら検出効率を評価するための測定が

必須である。しかし実際に液体アルゴンを用いた試験行おうとすると、1回あたり数ヶ月単位の準

備・運用期間と人手が必要となる。そこで代わりに常温・大気圧のガスアルゴンを用い、光検出効

率の相対評価を行えるセットアップを構築し高い機動力で R&Dを進めた。図 3.2.1がそのセット

アップの概略図である。2本の PMTとを暗筒に入れて向い合せに配置し、そこに一定の流量で工

業用ガスアルゴンを流入する。暗筒には α線源が固定されており、これによりガスアルゴンを発光

させ検出される光量を評価する。PMTの信号は FADCにより波形情報として記録される。また

PMTの位置はそれぞれ線源から 1～4cmの範囲で可変となっている。

PMTは浜松ホトニクス社の H1161 *3 を使用している。光電面は直径 2インチ (5.1cm)で窓材

はホウケイ酸ガラスを使用しており、常温使用のみ可能である。有感波長帯は 250～700nm であ

り (図 3.2.2)、そのままでは 128nmのアルゴン蛍光に感度を持たないため TPBを高分子マトリッ

クス法 (後述)により塗布して用いる。本研究では Gainが揃うように HVを設定して使用した (表

*2 自身は発光しないが光増感剤としての働きはあり、例えばスチルベンに混ぜるとこれを発光させる。
*3 「H1161」とは回路まで含めたもの (光電子増倍管アッセンブリ) の名前であり、PMT 自体は R329 である。

http://www.hamamatsu.com/jp/ja/R329-02.html
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図 3.2.1 ガスセットアップの概略図

3.2.1)。

図 3.2.2 H1161の QEと Gain (スペック値)

シリアル No. 　 HV [V] Gain

PMT1 RC5147 -2000 2.0× 106

PMT2 RC3982 -1765 2.0× 106

表 3.2.1 使用した H1161

α 線源には 241Am (5.6MeV, 40Hz で放出される) を用いた。1 気圧のガスアルゴン中では約

4cmの飛程を持つ。線源にはコリメータが取り付けられており、暗筒の内壁に当たることなく全エ

ネルギーをアルゴン中に落とす [73]。

図 3.2.3 は典型的な 1 事象の信号波形である。2 つの PMT のコインシデンスをとり、セル

フトリガーで取得している。トリガー時刻を基準に −20ns < t < +50ns の範囲の積分を Fast,
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+50ns < t < +20µsの積分を Slowと定義し評価する。

図 3.2.3 典型的な信号波形
図 3.2.4 Fast成分の光量分布

3.2.2 ガスアルゴン光量の安定性評価

ガスセットアップで測定される光量の種々安定性・再現性を確認した。

まず GArの流量依存性を確認するとともに、安定して光量評価を行える最適なポイントを探し

た。2本の PMTの位置は、両者とも線源から 2cmに固定した。その結果が図 3.2.5左であり、流

量を 5, 10, 20, 50, 5L/minと変化させている。Slow成分の光量はガス流量を増やすと多くなり、

また同じ流量でも時間が経つほど多くなるといった性質を持つことが分かる。すなわち純度に非常

に敏感で扱いにくく、安定した光量が得られる最適なポイントに短時間で辿り着くことはできな

い。一方 Fast成分は流量・時間に対し非常に安定しており、光量の評価に適していることがわか

る。以上より、測定手順としてまず 20L/minで 5分ガスを流し、5L/minに流量を減らしてデー

タ取得し Fast成分を評価するという方法をとることにした。
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図 3.2.5 光量の流量依存性と安定性

さらに一度 PMT のＨＶを落としてセットアップから取り出し、再度付け直して上記の手順で

データを取得し直すといった作業を 13回行い、測定の再現性も評価した。その結果が図 3.2.6で
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ある。

図 3.2.6 PMTの取り外しの再現性
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図 3.2.7 長期安定性

このセットアップは約 2年間に渡って使用しており、特に次節で述べる高分子マトリックス法の

最適化の後には TPBの塗り直しは行わず、常温・常湿度の実験室において遮光した状態で保管し

ている。再立ち上げの際にはキャリブレーションとして反射材等を用いない状態での光量測定を

行っており、その結果を長期安定性として図 3.2.7にまとめた*4。この期間に顕著な劣化等は見ら

れず、安定した光量評価セットアップとして機能していることが分かる。

3.3 高分子マトリックス法による TPB塗布の最適化

3.3.1 高分子マトリックス法

TPBの塗布方法の一つに、高分子マトリックス法がある。これは有機溶剤に TPBとプラスチッ

クを溶かして塗布面に付着させ、自然乾燥により有機溶剤が蒸発すると網目状になったプラスチッ

ク分子の隙間に TPBが入り込むことで固定されるという手法である。特別な機材を必要とせず比

較的簡単に塗布することができ、また機械的強度や安定性に優れるといった利点があり、ニュート

リノ実験用 LAr TPC等でよく利用されている。一方で有機溶剤を使用するため、塗布できる対象

が限られるといった欠点もある。

有機溶剤はトルエンを、プラスチックにはパラロイド B66 *5を用いる。こうして TPB を塗布

した H1161の光電面が図 3.3.2, 3.3.3である。可視光に対しては透明であり、一見何かが塗布され

ていることは分かりずらい。市販のプラックライトで紫外線を当てると青く光っていることがわ

かる。

*4 反射材の最適化の研究の際、はじめは線源から PMTまでの距離 4cmを基本としていたが、後述する蒸着装置で一
度に TPBを蒸着できる面積の関係上、途中から 3cmに変更した。

*5 熱可塑性アクリル樹脂の一種で、美術品・文化財の保護や修復などに使用される。アルキルアクリレートエステルポ
リマー。
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図 3.3.1 パラロイド
図 3.3.2 高分子マトリックス法

により TPBを塗布された PMT

図 3.3.3 ブラックライトを当て

た様子

これまで慣習的に

TPB : パラロイド : トルエン = 1 : 10 : 200 (3.3.1.1)

という質量比で使用されおり、これは波長 300nmの紫外光に対しては波長変換効率が最適となる

分量であることがわかっている [91]。しかし 128nmの真空紫外光になるとパラロイドで吸収され

てしまう確率も増えると考えられるため、改めて分量の最適化を行う必要がある。

まず、従来の分量 (TPB 0.02g, パラロイド 0.20g, トルエン 4.00g) で調合した溶液を用いて

TPBを塗布し、ガスセットアップにおいて光量測定を行い、この TPBをトルエンで完全に落とし

た後に再度同僚の分量で TPBを塗布し光量測定を行う・・・といった作業を 5回行い、TPBの

塗布作業に対する再現性を確認した。その結果が図 3.3.4である。一度の塗布に対し 3回の測定を

行い、その平均値を 5回の塗布作業に対し比較したところ、

PMT1 : 174.2± 4.8pe(2.7%) (3.3.1.2)

PMT2 : 106.7± 2.4pe(2.3%) (3.3.1.3)

という結果となった。以上より TPB塗布作業の系統誤差として 3%を付けた上で光量を評価し、

試薬の配合量を最適化していく。

図 3.3.4 TPBの塗り直しに対するの光量再現性
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3.3.2 高分子マトリックス法に用いる試薬配合量の最適化

高分子マトリックス法による塗布の際に混ぜる TPB、パラロイド、トルエンの分量を変化さ

せ、ガスアルゴン蛍光の検出効率を最大化する最適な分量を探した。これは PMT1に対して行い、

PMT2は従来の分量で 1度塗布した TPBをそのまま落とすことなく使い続けている。

まずパラロイドとトルエンの質量比を 10 : 20 に固定し、それに対し TPB の量を変化させた。

これはトルエン蒸発後に残るパラロイド層中に含まれる TPB の濃度を変えていることに相当す

る。その結果が図 3.3.5 である。従来の分量に相当する点が「1」であるがこの点ではまだ不十分

で、その 2倍以上に増やすと光量は最大化されることがわかる。

次に TPBとパラロイドの質量比を 2 : 10に固定し、トルエンの量を変化させた。PMTの光電

面に付着する液の量は表面張力によって決まるとすると、トルエンの量が多いほど蒸発後に残る

TPB+パラロイド層は薄くなると考えられるので、これは層の厚さを変えていることになる。そ

の結果が図 3.3.6であり、従来の分量に相当するのは「200」という点である。180～300の間では

誤差の範囲内で一定であるが、より安定と考えられる 240の点にする方が好ましい。

図 3.3.5 TPBの分量と光量 図 3.3.6 トルエン量と光量

以上より、高分子マトリックス法 TPBを塗布しアルゴン蛍光を検出するには

TPB : パラロイド : トルエン = 1 : 5 : 120 (3.3.2.1)

という質量比が最適な分量であることがわかった。その結果 PMT1の光量は従来の 172.9±5.2 pe

から 209.8±6.3 pe と 1.2倍に増加した。

　　　

こうして最適化された高分子マトリックス法により PMTの光電面と ESR反射材に TPBを塗

布し、1相型検出器を作成し液体アルゴン実験を行ったところ (RunIV、2013年夏)、1.8pe/keVee

という結果となった。一方シミュレーションにより、鏡面反射材である ESRの表面ではパラロイ

ド層で発光された変換後光が全反射により閉じ込められてしまうという現象が指摘され、TPB塗

布後に表面をわざと傷つけることによって光量が増加することがガスセットアップにおいても確認
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された [74]。高分子マトリックス法と鏡面反射材は組み合わせが良くないことがわかったため、さ

らなる光量増加の可能性の模索として次節で述べる真空蒸着法の開発に取り組んだ。

3.4 真空蒸着法の確立と最適化

3.4.1 真空蒸着法

真空蒸着とは薄膜生成技術の一つで、真空引きした容器内で膜にしたい物質 (蒸着物)を加熱し

昇華させ基板に付着させる手法である。熱分解しない物質であればどんなものでも成膜可能であ

り、量のコントロールも容易であるといった利点がある。

TPBの塗布として蒸着を利用する場合、余分な物質を用いないため高分子マトリックス法と比

べて波長変換効率の向上が期待されるが、蒸着面が白く曇るために光の透過率は落ちてしまう可能

性がある。早稲田大学寄田研究室でも過去に PMTの光電面に TPBを蒸着しガスアルゴン蛍光を

検出する実験が行われたが、高分子マトリックス法と同程度の光量しか得られず [92]、専用の装置

が必要で成膜に時間と手間がかかる一方、機械的強度ももろくこすると容易に取れてしまうなどの

扱いにくさからしばらく使われてこなかった。

しかし反射材を用いて全方向への光を集光し検出する場合には有利である可能性もある。そこで

本研究では、TPB真空蒸着の手法を確立するとともにその安定性や劣化についても調査し、波長

変換効率と可視光透過率を個別に評価することで最適な塗布量を決定した。

3.4.2 TPB蒸着装置の開発

蒸着容器

容器に対する要請として、まず蒸着を行うための十分な真空度とスペースが確保できることがあ

り、さらに作業効率を良くするために開閉や内部への物の設置・取り出し作業の行いやすい形状で

あることが考えられる。これらを考慮した結果、サンプラテック社のアクリル真空デシケーター

（SAN0390）を採用した。

その図面が図 3.4.1 *6であり、15cm角の ESR反射材や 3インチ径の PMTを入れることができ

る。扉は前面に付いており、4箇所の留め具を付け外しすることで簡単に開閉することができる。

扉のと容器の間の密閉性はシリコンゴムのパッキンによって作られており、負圧のときのは大気圧

により強力に密閉される一方で陽圧のときには密閉性が崩れ内部の気体が外へ漏れ出す。これは安

全性の観点からも好都合な性質である。

この容器は透明のアクリルでできているため、全方向から内部の様子を見ることができるという

利点もある。光による TPBの劣化も懸念されるが、その反応は前述の通り酸素環境下で紫外線を

照射することで起きるものなので、アクリルの紫外線の透過率が悪い (300nm付近で急激に落ち、

*6 http://www.tech-jam.com/items/SAN0390.phtml より

http://www.tech-jam.com/items/SAN0390.phtml
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270nm以下ではほとんど不透明でとなる*7)ことと容器内部は真空引きをしていることを考えると

光劣化はあまり起こらないと予想される。事実、蒸着を行う時間帯や季節による波長変換効率の変

動は今のところ確認されていない*8。

図 3.4.1 アクリル真空デシケーター（SAN0390）図面

　

この容器の配管ラインは、1/4 インチの管用 (R/Rc) ネジが 3 つ供えられている。1 つは内圧

測定用のブルドン管が付いており、これはそのまま利用した。残りの 2 つはバルブが付いている

が、反対側はチューブ継手となっており密閉性や他の機器との接続の都合から、これを取り外し

Swagelockに変換して用いている。その片方はピンフィードスルーに繋ぎ、加熱用のヒーターおよ

び温度モニター用の白金抵抗を接続している。もう片方はガスラインとし、真空ポンプや真空計、

および大気解放ラインを接続している。

真空ポンプ・真空計

容器の真空引きには ULVAC社の YTP-50M (ロータリーポンプ・ターボポンプ一体型) を、真

空計には Leybold社の PENNINGVAC PR 25(コールドカソード真空計)使用している。

図 3.4.2は真空引き時間と内圧の関係である。およそ 12時間程度で 2× 10−2Pa程度の真空度と

なり落ち着いていることがわかる。TPB加熱中にも真空引きと真空度モニターは行っており、図

*7 http://www-he.scphys.kyoto-u.ac.jp/~akira.m/mizuche/presen/mizu_exp_acrylic_akiram_110211.

pdf

*8 TPB設置や真空引きはじめのに劣化が起こっており、比較的短い時間で劣化具合が飽和してしまっているというこ
とも考えられる。そのような現象の精密な評価や改善は今後の展望とする。
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3.4.2 の 13 時間付近のピークを作っている。この真空度のグラフに対して幾つか断らねばならな

いことがある。まず横軸は時間を表しているが、これは真空引き開始からの時間ではなく真空計を

ONにしたからの時間である。コールドカソード真空計はその構造から、≲ 1程度まで真空引きを

行ってからでないと使用することができない。本来はピラニー真空計など真空度が悪くても使用で

きる真空計と併用するのが理想だが、このポンプセットを用いて比較的小さい (人ひとりで容易に

抱えられる程度)容器では慣習的にターボポンプを付けてから 30分程度で真空計の電源を入れて

使っており、ここでもその基準にのっとっている。

図 3.4.2 蒸着装置の真空度

図 3.4.3 ヒーター付きルツボ

ヒーター付きルツボ

TPB を加熱・蒸発させるために、調理用のステンレスさじ (最大で 500g 程度の TPB が入る)

をルツボとして用い、絶縁したうえでこれに発砲スチロールカッター用のニクロム線 (ϕ0.26mm)

を巻き付けてヒーターとした。

文献*9によるとこの太さのニクロム線は空気中で 8W の消費電力を使うと 200 ℃になるような

ので、仮に 12Vの直流電源使うとすると 18Ωになる長さのときに丁度この消費電力を実現する。

そこで余裕をもって 20Ωの長さにカットしてルツボに巻き付け、蒸着容器のピンフィードスルー

より伸ばした導線の先端に付けたミノムシクリップでは挟むことで導通させている。このルツボと

ヒーターは小さなアルミの板を織り込んで挟むことで固定した 3.4.3。さらにその下部には白金抵

抗温度計を挟んで接触できる機構も設けている。

アクリル容器は熱に弱いため、過去の研究では蒸着を繰り返すたびに容器がひび割れなど劣化

し、数ヶ月もしないうちに真空度が十分引けなくなる (今回の容器よりも小さい容器にも関わらず、

同じポンプで 20Paまでしか引けない)といった問題があった。そこでこの蒸着装置では、瀬戸物

*9 http://main.tokyo-resistance-wire.com/catalog.html

http://main.tokyo-resistance-wire.com/catalog.html
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のお皿を裏返して容器中央に固定しその上にヒーター付きルツボを置くことで解決した。1年以上

使用してるがひび割れのようなものは見られず到達真空度の悪化といった現象も生じていない。

図 3.4.4 蒸着セットアップ

温度コントロールは、開発当初は PID制御により自動で行おうと試みた。しかしこの温度は単

に TPBの融点付近に安定させればよいのではなく、適切なスピードで常温から融点に加熱し安定

化させる必要がある。先ほど述べたように、TPBは温度を上げすぎると黄色い物質になり、波長

変換しなくなる。また加熱スピードが速すぎると突沸して溶けずにルツボから弾け飛んでしまい、

逆に加熱スピードが遅すぎたり温度が低いと蒸着面がよりいっそう脆くなり紫外線検出効率も少な

くなるという結果が得られた。このような試行錯誤の結果、温度や中の様子を見ながら電圧を手動

で調整し、突沸を防ぎ加熱の一様性を上げるため容器をハンマーで軽く叩くといった方法に落ち着

いた。何度も練習し安定的かつ再現性良く加熱・蒸着できる方法を探したところ、常温から加熱を

開始し約 10分程度で蒸発が始まり、その後 10分程度ですべての TPBが蒸発しきる (3.4.5)よう

に持っていくのが良いパターンだとわかった。図 3.4.6は実際に TPBが溶けている様子である。

図 3.4.5では 160℃付近で蒸発をおこなっており、TPBの融点の文献値よりもだいぶ低い値で

ある。この理由については完全に理解されたわけではないが、ヒーターと温度計やルツボ、さらに

粉末状の TPBとの熱接触具合が異なり、本当の TPB温度を測れてはいないのではないかと予想

している*10。蒸着装置を解体洗浄して組み立てなおしたり、数ヶ月ほど使用せず保管していた蒸

着セットアップを再び立ち上げなおした際には蒸発温度の再現性が崩れ、120～170℃くらいの間

で変動する。そのため温度コントロールを行ううえでは、主に目視による TPBの状態確認と加熱

の経過時間を頼りにしている。そして蒸着セットアップ再立ち上げの際などには必ず TPBなし/

*10 他にも TPB融点の圧力依存性などがあり物理的に蒸発温度が変わっている可能性も考えられるが、十分な検証はな
されていない。
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図 3.4.5 手動温度コントロール
図 3.4.6 TPBが溶けている様子

ありの場合で温度コントロール練習をした上で、ESR反射材に蒸着を行いガスセットアップでア

ルゴン蛍光の検出量を評価することで蒸着クオリティの再現性を確認している。このように装置と

しての欠点は多く抱えているため、再現性や安定性を向上させ誰でも同じように使えるための開発

を今後の展望とする。

こうして蒸着した ESR の写真が図 3.4.7 である。また、これを高さ 6cm の円筒状にしてガス

セットアップに入れた状態が図 3.4.8である。以下、蒸着量の最適化や蒸着 TPBの諸特性評価に

ついて議論していく。

図 3.4.7 TPBを蒸着した ESR
図 3.4.8 TPB を蒸着した ESR にブラックラ

イトを当てた様子

　　　

3.4.3 TPB蒸着量と距離の最適化

波長変換効率を最大化するため、蒸着方法の最適化を行った。高分子マトリックス法の場合と異

なり TPB以外の材料はないため、基本的には TPBの厚みをコントロールすることになる。ルツ
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ボに入れる TPBの量を増やせば蒸着される量も増えるであろう。また蒸着させたい物体の位置が

ルツボに近いほど蒸着量は増えるが、その一様性は悪くなると予想される。

この最適化は ESR反射材に TPB蒸着を行い、それを長さ 6cmの円筒にしてガスセットアップ

に装着してアルゴン蛍光の光量を評価して行った。ESRの配置としてはアクリル容器中段 (ルツボ

から約 10cm)と容器の天井 (約 20cm)の 2通りを試している。ルツボに入れる TPBの量と光量

の測定結果が図 3.4.9である。蒸着距離 10cmのときには 40mg、20cmのときには 400mg以上の

TPBを使用すると光量が最大化され一定となることが分かる。

図 3.4.9 使用した (ルツボに入れた)TPBの量と光量

また蒸着の一様性について目視で確認すると、蒸着距離 10cmの場合には TPBの量が少ないう

ちは比較的一様に見えるが、増やしていくと不一様性が明らかになってくる。おおよそ蒸着距離と

同程度の範囲より外側では蒸着量されるが減っているようである。一方蒸着距離を 20cmにし、か

つ使用する TPB量を増やすことで、光量を確保しつつ一様性も向上した (図 3.4.10)。

以上の結果より、ESR反射材に蒸着する際には容器天井に配置し 400mgの TPBを使用するこ

とにした。また PMTへ蒸着する場合には容器中段に設置する。50mg以上の TPBを使用すれば

十分な波長変換効率が得られるが、量に関しては後に議論する可視光透過率も考慮したうえで決定

する。

蒸着される TPBは非常に薄く質量密度や厚みを定量的に評価することは難しかったため、本研

究ではあくまで「我々の装置において、是是のように使用すると最大の結果が得られる」といった

結論に留まった。しかし他の装置や実験でも利用できる情報としての結果に結び付けるためには、

蒸着される量や表面状態などを客観的に評価する方法を確立する必要がある。これは装置の改良と

ともに今後の課題・展望とする。
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図 3.4.10 ルツボからの距離と蒸着の一様性

3.4.4 TPBの劣化や不純物混入による光量の減少

蒸着した TPBは機械的に脆く、突起物や紙などで擦ると簡単に取れてしまう。これに関しては

蒸着面に触れることのないように取り扱いに気を付ければ良いが、他にも TPB を蒸着する際や

蒸着後にどのような扱いをすると劣化に繋がり、どの程度の影響が現れるのかを把握する必要が

ある。

3.4.4.1 常温暗所で 1ヶ月保存した場合

TPBは本来 2～8℃の冷暗所に保存すべき化学物質であるが、作成直後に光量測定を行った蒸着

ESRを湿度 14%、温度 20℃のカメラ用防湿庫*11で約 1ヶ月保存し、再度測定を行った。その結

果が表 3.4.1であり、ガスセットアップにおける測定精度の範囲で一致しており、劣化は観測され

なかった。

測定日 Fast光量 [pe]

2013年 12月 5日 1128 ± 34

2014年 1月 13日 1138 ± 34

　

表 3.4.1 常温暗所で 1ヶ月保存した前後の光量

3.4.4.2 液体窒素に浸した場合

真空蒸着した ESRを液体窒素に入れて取り出して常温に戻し、TPBがはがれて光量が落ちたり

しないかテストした。1 回のサイクルあたり 2 回ずつ光量測定を行った。その結果が図 3.4.11 で

*11 東洋リビング株式会社の オートクリーンドライワイドシリーズ EW-240CDB 　 http://www.toyoliving.co.

jp/products-info/EW-240CDB-1.html

http://www.toyoliving.co.jp/products-info/EW-240CDB-1.html
http://www.toyoliving.co.jp/products-info/EW-240CDB-1.html
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ある。ガスセットアップにおける測定精度の範囲で一致しており、光量の変化は見られない。

　  cycle2LN
0 1 2

F
as

t (
pe

)

800

900

1000

1100

1200

図 3.4.11 液体窒素に浸した回数と光量変化

3.4.4.3 日光に晒し劣化させた場合

よく晴れた日に蒸着 ESR を丸一日日光に晒し、TPB を劣化させて光量の変化を観察した。表

3.4.2は日光に晒した日付と Fast光量の変化、図 3.4.12は Fast光量分布を比較したものであり、

顕著な光量の減少が見られる。

日光に晒した日 Fast光量 [pe] 減少率 [%]

- 1148 ± 34 -

1日目：2014年 1月 14 969 ± 29 16

2日目：2014年 1月 26 692 ± 21 29

表 3.4.2 日光を当てた日と光量

また、これら 3通りの波形をピークで規格化して比較した結果が図 3.4.13である。日光に 1日

晒したものはほとんど変化は見られないが、2日晒したものでは Slow成分の割合が減っているこ

とがわかる。これについては次節で考察する。

　　　

3.4.4.4 蒸着時に不純物を混入させた場合

蒸着時に不純物が混入した場合に光量にどの程度の影響が現れるのかを調べるため、ロータリー

ポンプのオイル*12 を約 280mg混入させて ESRに蒸着を行った (図 3.4.14)。これは質量比にして

TPBの半分以上であり、想定される不純物量よりかなり多い。こうして蒸着した結果が図 3.4.15

*12 ULVAC社の R-2 http://www.ulvac-techno.co.jp/topics/pdf/ulvoil.pdf

http://www.ulvac-techno.co.jp/topics/pdf/ulvoil.pdf
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図 3.4.12 日光に晒した日数と光量分布の変化 図 3.4.13 日光に晒した日数と波形の変化

である。白っぽくギラギラとした質感があり、通常の TPB蒸着 ESRとはかなり異なった印象で

ある。また、その後特にルツボを洗浄することなく通常の蒸着を行い、オイル混入の後遺症がない

か検証した。

図 3.4.14 オイルを垂らした TPB 図 3.4.15 オイル入り TPBを蒸着した ESR

こららの光量を測定した結果、オイルを混入させた場合には Fast光量の減少が見られ、これはル

ツボを洗浄せずとも次の蒸着では回復した (表 3.4.3)。またピークで規格化した波形を用いて Slow

成分の割合を比較すると、これもオイルを混入させた場合には減少し次の蒸着では回復しているこ

とがわかる (図 3.4.16)。

3.4.4.5 まとめ

蒸着された TPBは、常温低湿度の暗室で 1ヶ月程度保管しても光量に変化は見られない。また

液体窒素に浸して急激な熱サイクルを行っても、同様に光量の変化は見られない。一方で日光に晒

したり蒸着時に不純物が混入すると、ガスアルゴン蛍光の Fast成分の検出光量に減少が見られた。
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蒸着方法 Fast光量 [pe]

通常 1148 ± 34

オイル混入 818 ± 25

ルツボ未洗浄 1189 ± 36

　

表 3.4.3 蒸着時の不純物と光量

図 3.4.16 オイル入り TPBを蒸着した ESRの波形

この点については取り扱いに注意が必要となるが、丸一日日光晒したり TPBと同程度の量の不純

物を混入させるなど、かなり極端な状況において 10～20%程度の減少である。

2日間日光に晒した場合や蒸着時にオイルを混入させた場合には、Slow成分の減少が見られた。

これをまとめた結果が図 3.4.17である。黒線は通常の蒸着 ESRの場合、赤線はこれを丸一日日光

に晒した場合、青線はオイルを混入させ蒸着した場合、緑線は比較のため高分子マトリックス法

により TPBを塗布した ESRを用いた場合の波形であり、すべてピークの高さを 1に規格化して

いる。

図 3.4.17 ガスアルゴン蛍光波形の比較

この現象は、ガスアルゴン蛍光に含まれる VUV以外の成分が原因ではないかと考えられている

[73]。第 2章で述べたように、ガスアルゴンの場合は 128nm以外に 300nm付近に広がった発光波

長分布を持ち、それらは Slow成分が少なく時定数も短い。TPBにオイルやパラロイドが混ざっ
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ていると、128nm成分はそれらに吸収され波長変換されずに消滅するが、300nm成分はそれらを

透過し TPBで吸収・発光する。その結果 128nm光由来の Slow成分は他の波長も含む Fast成分

よりも激しく減少する。一方で 1日日光に晒して劣化させた場合は TPBがベンゾフェノンに変化

し、これは 300nm成分も吸収するため Fast成分も Slow成分も同じように減少するので波形は変

わらない。(この仮説では 2日以上日光に晒した場合の Slow成分の減少は説明できず、ベンゾフェ

ノン以外の物質の生成や不純物の付着などの可能性も考えられる。)

これらの R&Dは常温ガスアルゴンを用いて行ったが、液体アルゴンでは 128nm以外の成分は

非常に少なくなるため、不純物由来の光量減少は今見えている以上に顕著に現れると予想される。

3.4.5 TPB蒸着面の可視光透過率

TPB蒸着量と VUV光の波長変換効率の関係性の評価は既に行ったが、検出器の光収集を最適

化するためには波長変換後の可視光の透過率も考慮する必要がある。反射材に蒸着する場合の場合

は TPB量をある一定以上にすれば十分な光量が得られていたが、PMTやライトガイドの場合に

は後者をできるだけ減らし少ない反射回数や短い行程で検出する方が好ましいからである。例えば

反射を繰り返した光は、その発光位置情報を大きく損ねてしまう。図 3.4.18は直径 50mm、高さ

50mm の円筒内で光が乱反射を繰り返し、ある確率で上下面に透過し検出される様子を toy MC

によりシミュレーションした結果である [77]。左と中央のグラフは同じ位置で同じ光量を発生させ

たときに上下面を透過する位置の分布を透過率 100%と 20%の場合で比較した結果である。検出

面での反射により、位置分解能が悪化していることが見て取れる。また右のグラフは検出されるま

での行程を 3通りの透過率で比較している。さらに 2相型検出器を作る場合には、電場形成用のグ

リッドなどがどうしても光の通る領域に存在してしまい、光が検出されるまでの反射回数が増える

ほどこの邪魔者に当たってしまう確率は指数関数的に増大する。

図 3.4.18 toy MC による、可視光透過率の位置分解能・検出までの行程の評価

このような動機のもと、図 3.4.18のようなセットアップを構築し TPBの蒸着量と可視光透過率

を評価した。PMTの窓面に直接 TPBを蒸着すると一つの状態を保存できないため、代わりにア

クリル円板 (直径 50mm, 厚さ 5mm)の片面に TPBを蒸着して PMT(H1161、TPBなし)の窓面
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に装着する。実験の機動性と再現性のため、オプティカルグリス等は使用せず窓面とアクリルの間

には空気層がある。光源には LEDを使用し、これに Function Generatorからの方形波を直接入

れて発光させる。簡単のために光量は十分大きくし PMTを Gain≃ 104 程度の低い HV(600V)で

駆動することで、直流電圧信号としてオシロスコープで読みだしている。図 3.4.20 は TPB なし

のアクリル板を装着して取得した 1事象の波形で、青は Function Generatorからの方形波、黄色

は PMT信号である。さらにこの LEDの発光量はファイバーを通じて別の PMTでモニターして

いる。

������

��

��������

�	�	
���

������	

�



��
��

���

����

図 3.4.19 可視光透過率測定セットアップ

図 3.4.20 オシロ波形 (TPBなしアクリル板)

アクリル板は基本的に PMT の場合と同じくルツボから 10cm の高さに配置して TPB 蒸着を

行った。1 枚は蒸着量を極端に増やすためにルツボから 3cm の位置で蒸着した。また基準とし

て TPB を蒸着していないアクリル板を用いた。図 3.4.21 は用意した蒸着アクリル板の写真、図

3.4.22はそれにブラックライトの紫外線を当てた様子の写真、表 3.4.4は各アクリル板の番号と使

用した TPB量の対応表である。

図 3.4.21 TPBを蒸着したアクリル板 図 3.4.22 アクリル板にブラックライトを当てた様子
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番号 写真中の位置 使用した TPB量

TPBなし 左上 -

1 中央上 20mg

2 右上 60mg

3 左下 100mg

4 中央下 200mg

5 右下 200mg (3cm)

表 3.4.4 アクリル板の番号・写真・TPB蒸着量の対応

ある一つの TPB蒸着アクリル板の透過率は、これと TPBなしアクリル板を交互に 3回づつ測

定し、その比 (TPB有の信号量÷ TPB無の信号量)の平均値を取ることで評価した。図 3.4.23は

各アクリル板の透過率測定結果をまとめたグラフであり、興味のある青色だけでなく比較のため緑

色や赤色の測定も行った。TPBの量が増えるほど可視光透過率は悪くなり、その効果は青い光で

はより波長の長い光よりも TPBが少ないうちから現れだすことがわかる。

図 3.4.23 可視光透過率
図 3.4.24 波長変換効率と青色可視光透過率

反射材に蒸着して評価した波長変換効率と今回の青色 LED光透過率を図 3.4.24にまとめた。波

長変換効率は～40mg以上でほぼフラットに落ち着き、可視光透過率は TPB量に伴い単調に増加

するため、両者を最適化するには～50mgが適切な TPB使用量だと考えられる*13。このときの可

視光透過率は～83%となる。

*13 ちなみに 2013年 12月の RunV実験はこの測定以前に実施したもので、そのときの TPB使用量は 100mgだった
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3.5 荷電粒子による TPB直接発光の研究

3.5.1 動機 : PSD分布における中間成分

液体アルゴン 1相検出器におけるγ線データの PSD分布に、二項分布モデルで説明できない中

間成分が現れた [60]。図 3.5.1は ANKOK RunV実験 (2013年 12月)で取得した各種 γ 線源およ

び 252Cf線源の PSD分布である。全ての線源でピークを作っている Slow/Total～0.75付近の事

象は典型的な電子反跳事象であり、中性子線源である 252Cfの分布 (青)に存在する Slow/Total～

0.2付近の山は典型的な原子核反跳事象である。

122keVと比較的エネルギーの低い 57Co線源のデータ (赤)には、二項分布モデルでよく説明で

きる ER 事象 (Slow/Total > 0.4) とわずかな NR 事象*14が離れて存在している。しかしエネル

ギーが高い他の γ 線源データの分布は ER事象から NR事象へ連続的にテールを引いており、どち

らとも言い難い中間成分が存在する。特に 22Na(黒)は Back to Backトリガーで取得した純度の

高い 511keV γ 線データであるため、NR事象を起こす他の粒子の混入によるものとは考えにくい。

図 3.5.1 各種線源データの

PSD分布 [60]
図 3.5.2 22Na γ 線源データの

波形比較

図 3.5.3 真空中の 22Na γ 線

源データの光量分布

このような中間成分は PSDの事象分離能力を悪化させる原因となるため、アルゴン本来の性質

なのか他の要因によるものなのかを理解し、後者の場合は取り除く必要がある。そのため液体実

験終了後にチェンバーを真空状態にして 1MBqの γ 線源を近づけデータ取得を行ったところ、表

3.5.1のようにトリガーレートの上昇が確認された。

線源なし 57Co 22Na

1Hz 5Hz 500Hz

表 3.5.1 真空状態でのトリガーレート

22Na γ 線信号波形を液体アルゴンの Slow/Total> 0.6、Slow/Total < 0.5および真空データで

*14 これは線源なしの BG データにも存在しており、環境中性子や検出器内部の放射性不純物からの α 線に由来する事
象と考えられている。
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比較したグラフが図 3.5.2である。真空データには Slow成分がなく、また 1µs程度までの波形は

中間成分と真空データでよく似ていることがわかる。図 3.5.3はこのとき得られた信号の光量分布

である。

これらを踏まえると、PSD分布の中間成分はアルゴン以外の発光が原因となっている可能性が

高い。また 1相型実験の DEAP/CLEANでは、TPBや部材に含まれる放射性不純物由来の α線

が TPBを直接光らせ、表面事象として問題となっている [93]。以上の状況から、TPBに α線や

β 線を照射し直接発光の性質を調べた。

3.5.2 α線による TPB直接発光

まずは α 線に対する応答調べた。RunV 検出器をほぼそのまま用い、窓面に TPB を蒸着し

た PMT(R6041-506MOD)を 6cm離した状態で固定し、その間に円筒上の反射材を配置した (図

3.5.4)。α線源はガスセットアップと同様に 241Amを用いているが、中心付近に吊るすことで反射

材内側に α線が当たるようにしている (図 3.5.5) 。
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図 3.5.4 α線セットアップ

図 3.5.5 α線源の配置

反射材を TPB蒸着 ESRにした場合の平均波形が図 3.5.6である。比較的素早く減衰する Fast

成分となだらかに減衰する Slow成分が存在するが、アルゴンのように明確に 2成分に分けること

はできず、時定数が連続的に変化する波形をしている。また高分子マトリックス法で TPBを塗布

した ESRと TPBを塗布していない ESRでも同様の測定を行い、その Fast光量 (アルゴンの場

合と同じく-20ns～+50nsの時間幅での積分光量)の分布を較した (図 3.5.7)。高分子マトリックス

法よりも真空蒸着で TPB を塗布した反射材の方が α 線による発光量が大きいことがわかる。ま

た、TPBを塗布していない ESRの場合も発光が見られる。

表 3.5.2は各反射材の種類と線源の配置の仕方の場合のトリガーレートをまとめた表である。線

源を側面に配置したときには、α 線が反射材に当たるまで空気中を 5.2cm飛ぶ必要があるが、こ

れは典型的な飛跡長 4cmよりも遠いためにエネルギーを失ってしまっていると予想される。空気

中の発光は小さいため、このときのトリガーレートは 1Hz未満となる。線源を宙吊りにして反射

材までの距離を短くすることでこれが解決され、トリガーレートが有意に上がっている。TPBを

塗布していない ESRに α線を当てた際にも宙吊り状態よりもレートが高いことから、このときに

見えている信号は空気の蛍光ではなく ESR の発光であると考えられる。ESR と同じくポリエス
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図 3.5.6 α線による蒸着 TPBの発光波形 図 3.5.7 各反射材の α線信号量の比較

テル系樹脂の PET樹脂が蛍光特性 (380nm, 2200photon/MeV)を持つとの報告 [94]があるため、

ESRが発光してもおかしくはない。

線源位置 真空蒸着 高分子マトリックス法 TPBなし

線源なし - - ≲ 1Hz

宙吊り ～20Hz ～20Hz ～15Hz

側面 ≲ 1Hz - -

　

表 3.5.2 反射材の種類・線源位置とトリガーレートの関係

3.5.3 β 線による TPB直接発光

次に β 線に対する応答を調べた。線源には 90Sr (200kBq)を使用した。これは次のように 2段

階の β− 崩壊をする [95]。

90Sr →90 Y : T1/2 = 28.79 year, Q = 0.546 MeV (3.5.3.1)

90Y →90 Zr : T1/2 = 64.05 hour, Q = 2.280 MeV (3.5.3.2)

β 線は透過力があるため、図 3.5.8のように反射材筒を挟むように線源とトリガーカウンターを

配置し、外部トリガーでデータ取得を行った。トリガーカウンターは 1.5cm × 1.5cm × 0.5cmの

プラスチックシンチレーターを直径 1.5cmのアクリル棒ライトガイドの先端にスタイキャストで

接着し、このアクリル棒の反対側を直径 5cmのアクリル円盤に接着して作成した。図 3.5.9はこの

トリガーカウンターにクラックライトを当てた様子であり、先端のプラスチックシンチレーターが

光りアクリル円盤側に蛍光が導かれている様子が分かる。このトリガーカウンターのアクリル円盤

の底側以外を ESR反射材で包みブラックテープで遮光し、オプティカルグリスを用いて PMTの
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窓面に取り付けた。
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図 3.5.8 β線セットアップ

図 3.5.9 遮光前のトリガーカ

ウンター

図 3.5.10は TPBを蒸着した ESRを用いて取得された、検出器側の PMTの信号波形である。

線源の放射能が 200kHz と非常に高いため、単にデータを取得した場合にはトリガーカウンター

を鳴らしている β 線とは別の β 線がランダムなタイミングで反射材を通過するので、これがパイ

ルアップとして Time Windo内に入ってくることにより信号波形の S/Nが悪くなる (図 3.5.10の

黒)。そこで線源と反射材の間にコリメータとして穴 (～1mm) を開けた銅板を設置し、余分な β

線を遮蔽することで純粋な波形を得た (図 3.5.10の赤)。これにより、元々はパイルアップの影響

で隠れてしまっていた Slow成分を確認することができた。

図 3.5.10 β 線波形 (赤はコリメータあり、黒はコリメータなし)

また高分子マトリックス法で TPBを塗布した ESRと TPBを塗布していない ESRでも同様の

測定を行い、その Fast光量の分布を比較した (図 3.5.11、図 3.5.12)。α線の場合と同じく高分子

マトリックス法よりも真空蒸着で TPBを塗布した反射材の方が発光量が大きく、また TPBを塗

布していない ESRでも発光が見られることがわかる。
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図 3.5.11 β 線光量分布 (Liner Scale) 図 3.5.12 β 線光量分布 (Log Scale)

3.5.4 荷電粒子によるに TPB直接発光のまとめと考察

今回の研究で所得した α線事象、β 線事象、および真空中の γ 線事象の波形をピークで規格化し

て図 3.5.13まとめた。α線信号と β 線信号では波形が異なり、アルゴンの場合とは逆に*15前者の

方が後者よりも Slow成分が多い。また真空中の γ 線事象の波形は β 線信号波形とよく似ている。

光量は、入射粒子のエネルギーが異なるため正確な比較にはならないが、3つの場合とも～100pe

と同程度であった。

図 3.5.13 各種線源波形の比較

図 3.5.14 は、TPB の α 線信号波形 (緑) と β 線信号波形 (青) を液体アルゴンの ER 事象 (赤)

と NR事象 (黒)の波形と比較したものである。これを見ると、まず α線による TPB発光は LAr

*15 有機液体シンチレータ―とは同じ方向である。
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の NR事象とよく似た波形を作ることがわかる。α線は LArでも NR事象として振る舞うが、数

MeV の単色エネルギーなので LAr 中で発生した場合には簡単に除くことができる。しかし放射

性不純物が検出器部材中に含まれる場合は中途半端にエネルギーを落とし、また蒸着作業などで

TPBに放射性不純物が混じった場合には LAr発光よりも少ない光量の信号となるため、低エネル

ギー事象にフェイクする可能性がある (図 3.5.15)。

次に β 線による TPB発光に着目すると、これは LArの NR事象よりも Slow成分が少なく単独

では問題にならないように見える。しかし図 3.5.15のように γ 線がアルゴンの電子を弾いて、そ

れが TPBに打ち込まれた場合には Fast成分だけを増加させるため、中間成分となったり NR事

象にフェイクする可能性がある。

図 3.5.14 LArと TPBの発光波形比較
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図 3.5.15 TPB直接発光によるフェイクの例

　　　

このような事象は通常の PSDや S1・S2比による分離は難しいが、確実に TPBのある側面や

PMT面で生じるため位置分解能により除去できると期待される。第 2章でも述べたように、1相

型検出器の場合は位置分解能 (特に表面事象)の確保が難しいが、2相型検出器の場合には S2を用

いることで高い位置分解能を実現できる。また、現行の Slow/Totalではなく Likelihood method

などより高度な PSDを用いることで、Fast成分の時定数が長い、Slow成分の時定数が連続的に

変化するといった特徴をタグできる可能性もある。

検出器設計の面からは、反射材に蒸着する TPBの量はある程度広い範囲で調整可能である (図

3.4.24)ため、例えば直接発光の量を減らすために TPB量を極力少なくしたり、逆に積極的に TPB

を増やし発光量を大きくすることで解析的に除きやすくするなどといった最適化も考えられる。



75

第 4章

液体アルゴン用高 QE PMTの導入と性
能評価

4.1 PMTの特性と液体アルゴンで用いるため要請

4.1.1 PMTの動作原理と種々のパラメタ [96]

光電子増倍管 (Photomultiplier Tube;PMT)は 1936年に Zworykinによって発明された光検出

器で、1個の光子を検出できる感度とゲインがある。PMTでは以下のような過程で光子を電気信

号に変え増幅している。

1. 光子が窓材を通過し、光電面に到達する。

2. 光電面に入射した光子が金属内の電子を励起し、光電子 (photoelectron)として放出する。

3. 光電子が集束電極による電場で加速・収束され、第一ダイノードに到達する。

4. ダイノードに到達した電子が多数の二次電子を放出し、これが次のダイノードへ向かって加

速されるという過程を繰り返し、電子が増幅される。

5. 最終段のダイノードで放出された電子達がアノードから取り出され、電気信号として読みだ

される。

PMTに入射された光子が光電子を放出する確率を量子効率 (Quantum Efficiency; QE)と呼ぶ。

即ち、入射光子数を Nγ、放出される光電子数を Npe とすると、

QE =
Npe

Nγ
(4.1.1.1)

である。PMTの QE は、光子の窓材透過率 T と光電面感度 (photocathode sensitivity)η の積で

与えられる。また PMT 窓材の透過率は、図 4.1.2 に示すように入射光子の波長および窓材の物

質によって決まる。さらに垂直入射以外の場合には、反射による寄与が入射角度と屈折率に依存

する。
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図 4.1.1 PMTの構造図 [96]

図 4.1.2 PMTの窓材の透過率 [96]

光電面感度 η は次式で与えられる。

η = (1−R) · Pν

k
· 1

1 + 1/kL
· Ps (4.1.1.2)

ここで Rは光の反射率、k は光子の全吸収率、Pν は吸収された光子による電子の励起率、Lは励

起電子の平均自由行程、Ps は表面に達した電子が真空中に取り出される確率である。η も光電面

の物質および入射光子の波長によって決まる。

第 2章でも述べたように、波長 128nmアルゴン蛍光はMgF2 窓の PMTでなければ検出できな

い (図 4.1.2)。しかし 2015年 2月現在、液体アルゴン温度-186℃で使用できるMgF2 窓の PMT

は存在しないため、TPBを用いて波長を変換することにより検出している。

光電面から放出された光電子 1 個が g 個に増幅されてアノードから取り出されるとき、この g

をゲイン (増幅率)という。ダイノード数を n段、PMTへ供給される印加電圧を V、ダイノード

間電圧を Vd とする。簡単のために等分割デバイダ (Vd = V/(n + 1))の場合を考えると、各ダイ

ノードで 1個の電子が入射した際に放出される (二次電子電子)の数 δ は

δ = aV k
d = a

(
V

n+ 1

)k

(4.1.1.3)

と表わされる。ここで a, k は PMT の構造や材質で決まる定数で、k は 0.7 ∼ 0.8 の値をとる。

PMTのゲインは各段での増幅率の積なので、

g = δn =

(
a

(n+ 1)k

)n

V kn = AV kn (4.1.1.4)

となる。V の範囲が狭い場合、実用上指数関数で g ≃ BeCV (B,C は定数) と近似されることも

多い。

PMTの窓面にNγ 個の光子が入射したときに信号として読みだされる電荷量 Qは次のように表

される。

Q = Nγ ×QE × e× g (4.1.1.5)
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4.1.2 液体アルゴン用 PMT

R11065

液体アルゴンによる暗黒物質探索用に開発された、低 BG、高QE、低温使用可能の合成石英窓の

3インチ PMTである。有感波長帯は 160～700nmで、図 4.1.4のような QE分布を持つ。420nm

の光に対する QEはスペック値としては 25%だが、近年生産されているものの多くは 33～37%程

度はある。ダイノードは 12段の Box&Line型で、フォトカソードおよびダイノード表面はバイア

ルカリ (K-Cs-Sb)である。典型的な駆動電圧は 1700Vであり、Gainは 106 オーダーである。使

用するデバイダー回路によって陽電圧印可でも負電圧印可でも使用できるが、光電面が筐体と導通

しているため後者の場合には PMT自体を他の金属から絶縁する必要がある。

図 4.1.3 R11065の外観写真
図 4.1.4 R11065の QE[97]

ANKOK実験では図 4.1.5のようなデバイダー回路を用い、陽電圧印可で使用している。このデ

バイダー回路の設計製作については川村修論 [69]の付録を参照。

図 4.1.5 R11065のデバイダー回路図

この PMTには、光信号から数 µs遅れてイオンフィードバック由来の After Pulseが存在する。
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図 4.1.6は R11065と同型で液体キセノン用の R11410という PMTの信号波形であり、数 %の

After Pulseが確認できる。このような After Pulseがあると、ひとつの入射光子に対し 2個以上

の光電子信号が観測される場合もあり、検出器の光検出効率が実際よりも大きく見積もられてしま

う。またアルゴン蛍光を検出する際には、Fast成分の光から生まれる After Pulseが Slow領域に

表れるため、PSDの分離能力を悪化させてしまう恐れがある。

ハイパーカミオカンデ実験のグループによると Box&Line 型のダイノードは構造的にイオン

フィードバックに弱く、ダイノード形状を工夫することによる改善が進められている [99]。

図 4.1.6 R11410-10の After Pulse[98]

R6041-506MPD

MEG実験 (LXe)用に開発された R6041-06を LAr温度で使用可能に改良した合成石英窓の 2

インチ PMTで、有感波長帯は 160～650nmで 420nmに対する QEは 25%である。ダイノード

は 12段メタルチャンネル型であるため小型・低電圧で高 Gainが得られる (900Vで～106)反面、

Gainのばらつきが大きくなる。ANKOKでは、2013年度までの実験で主に使用してきた。

図 4.1.7 R6041-506MODの外観写真
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4.2 電子増幅のモンテカルロシミュレーション

4.2.1 電子増幅のモデル

PSDにより事象判別を行う液体アルゴン検出器においては、光子 1個 1個を正確に数え上げる

能力が必要となる。PMTの信号はアナログ電流であり、光子 1個に対する出力は確率的に揺らい

だ値として得られる。そのため PMTの Gainとその分散を正確に把握することは検出器の分離能

力を評価するうえで非常に重要であり、またその理解は検出器および解析手法のさらなる改善に繋

がると期待できる。ここでは電子増幅に対し非常に簡単なモデルを立ててモンテカルロシミュレー

ションを行い、Gainとその分散を理解することを試みる (図 4.2.1)。
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図 4.2.1 PMTの電子増幅モデル

ダイノード間を電子が移動する間に得る運動エネルギーは、周りの他の電子による電場は無視し

て、そのダイノード間の電位差と素電荷の積で与えられるとする。ダイノード間の電位差は、実際

のデバイダ回路および印可電圧から計算する。こうして得られた運動エネルギーは、次のダイノー

ドとの衝突の際に全て 2次電子生成のために消費され、2次電子たちはダイノード表面から放出さ

れる時点では運動エネルギーを持たないとする。ここで 1 個の入射電子により放出される 2 次電

子数 δは、期待値 µi = e∆Vi/W の Piosson分布に従い確率論的に決まるとして、乱数により計算

する。これをそのダイノードに入射する電子の数だけ独立に行う。ただし計算時間の節約のため、

入射電子数が 100以上のときには期待値 µi, 分散
√
µの Gauss分布から乱数で総放出電子数を決

める。ここに表れる “仕事関数W”は、このモデルにおいて手で入れる唯一のパラメタである。

以上の過程を全ダイノードの分だけ繰り返すことにより、1peに対し検出される総電子数、すなわ

ち Gainが求められる。

例として、HV = 1700V,W = 37.2eV としたときの各段電位差および 2 次電子放出数を図

4.2.2, 図 4.2.3 に示す。また、このとき得られる Gain の分布は図 4.2.4 青線のようになり、平均

値は 4× 106、分散は 0.34peという結果が得られる。ダイノード初段での増幅率がおおよそ 10倍

なので、この統計的なばらつき (10/
√
10 ≃ 0.32) が最終的な Gain の分散を決めていると解釈で

きる。

この分布を Gaussian で Fit した結果が赤線であり、Mean 値は近いが形状が異なることが分
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かる。

図 4.2.2 各段電位差 図 4.2.3 各段での増幅率期待値

図 4.2.4 toy MCによる 1pe信号電荷分布 (青)とその Gauss fit結果

4.2.2 増幅率の電圧および仕事関数依存性

W = 37.2eVを固定し、HVを変化させ Gainの平均値をを見ると、図 4.2.5のようになる。HV

の上昇にとも無いなって Gainの平均値は指数関数的に増大するが、分散は緩やかに線形的に減少

する。

黒は算術平均、赤は Gauss fit結果の meanである。両者の違いは 1%以下であり、さらに他の

要因 (例えば、ダイノードごとやダイオード内部での仕事関数のばらつきなど)もあると思うとよ

りランダム的な分散が強くなるため、Gauss Fitでもある程度代用可能であることがわかる。

次に HVを 1700Vに固定し、W 値を変化させて Gainおよびその分散の振舞を調べた。その結

果が図 4.2.7および図 4.2.8である。仕事関数の値が変わると Gainの平均値は指数関数的に変化

し、分散は線形で変化する。これらの挙動は、Gainの分散が初段の増幅率によって決まっている
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図 4.2.5 HVと Gainの平均値の関係 図 4.2.6 HVと Gainの分散の関係

という考察と合致している。

図 4.2.7 仕事関数と Gainの平均値の関係 図 4.2.8 仕事関数と Gainの分散の関係

実際は二次電子放出比は電位差に対して線形ではなく、図 4.2.9のように電位差が大きくなると

増幅率の増加は衰えていくためより複雑である。

図 4.2.9 ダイノード間電位差と二次電子放出比の関係 [96]
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4.3 R11065の常温および低温基礎試験

4.3.1 PMTの Gainの測定

まず、常温における Gain測定を図 4.3.1で行った。Function Generatorおよび LED Driverに

より 10ns程度の非常に幅の狭い電圧パルスを発生させ、暗箱内で LEDを発光させて PMTでこ

れを検出する。PMT の信号は LED の発光タイミングに同期したゲートの間の積分電荷を ADC

により取得する (図 4.3.2)。LEDの光量十分小さく、10イベント中 1回程度の割合で信号パルス

が現れるようにする。
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図 4.3.1 Gain測定セットアップの概略図

図 4.3.2 Gain測定の際の SPPとゲート

こうして得られる電荷信号量の分布が図 4.3.3の青いヒストグラムであり、PMTの HVごとに

分かれている。この分布から、以下のように Gain を算出する。まず入射光量が非常に小さいた

め、光電面から叩き出される光電子の数はポアッソン分布に従うと仮定する。また 1個の電子の増

幅率は、簡単のためガウス分布であると近似する。以上の仮定より信号電荷 q の分布関数 f(q)を

次式で定め、ヒストグラムを Fitする。

f(q) =

3∑
n=0

Pµ(n)×G(neg + qped, σn; q) (4.3.1.1)

=
3∑

n=0

µne−µ

n!
× 1√

2πσn2
e−(q−neg−qped)

2/2σn
2

(4.3.1.2)

Pµ(n) は期待値 µ のポアソン分布で n 光電子の事象が起きる確率、G(neg + qped, σn; q) は中

心値 neg + qped、分散 σn のガウス分布で電荷量 q の事象が起きる確率である。ここで qped は

Pedestal(すなわちゼロ光電子事象)のときの電荷量を表し、eは素電荷で g は Gainなので、neg
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は最初 n個の光電子が増幅されて最終的に読みだされる電荷量となる。また分散は

σn
2 = σped

2 + n · σSPP
2 (4.3.1.3)

で定義され、Pedestalの分散 (エレキノイズなどに由来)σped と各光電子の増幅率の分散 σSPP の

独立な統計和としている。

この関数の独立なパラメータは qped, σped, µ, g, σSPP であり、Fit 結果は図 4.3.3 の赤い線であ

る。データを良く再現できていることがわかる。Gainの測定値に対する誤差としては、測定の再

現性 (1% )と Fitの誤差の独立和を付けて評価する。
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図 4.3.3 ADC分布 (アンプなし)

これより低い HV における Gain の測定はこのままでは困難である*1。そこで浜松ホトニクス

社のアンプ (C5499, 増幅率約 63倍)を用いて信号を取得した。その結果が図 4.3.4である。高い

HVでは Pedestal事象と 1pe事象の間に中間成分のようなものが表れているが、全体としては概

ね良く再現できている。

*1 なぜその様な HVでの Gainが必要かというと、検出器内部に含まれる Rn・Th系列放射線不純物量の測定におい
て数MeVの大きなエネルギー事象を観測するためである。詳細は横山卒論を参照



第 4章 液体アルゴン用高 QE PMTの導入と性能評価 84

 / ndf 2χ  358.2 / 279

Prob   0.0009415

PEDESTAL  0.1± 389.9 

Sigma0    0.04± 15.26 

MU        0.0011± 0.0948 

GAIN      0.0±  76.2 

SigmaSPP  0.4±  22.2 

ADC count
200 400 600 800 1000

nu
m

be
r 

of
 e

ve
nt

1

10

210

310

 / ndf 2χ  358.2 / 279

Prob   0.0009415

PEDESTAL  0.1± 389.9 

Sigma0    0.04± 15.26 

MU        0.0011± 0.0948 

GAIN      0.0±  76.2 

SigmaSPP  0.4±  22.2 

1200V & AMP  / ndf 2χ  422.9 / 357

Prob   0.009291

PEDESTAL  0.1± 389.8 

Sigma0    0.04± 14.91 

MU        0.0012± 0.1034 

GAIN      0.59± 97.93 

SigmaSPP  0.53± 34.28 

ADC count
200 400 600 800 1000

nu
m

be
r 

of
 e

ve
nt

1

10

210

310

 / ndf 2χ  422.9 / 357

Prob   0.009291

PEDESTAL  0.1± 389.8 

Sigma0    0.04± 14.91 

MU        0.0012± 0.1034 

GAIN      0.59± 97.93 

SigmaSPP  0.53± 34.28 

1250V & AMP  / ndf 2χ  424.4 / 461

Prob   0.8884

PEDESTAL  0.1± 389.7 

Sigma0    0.04± 14.86 

MU        0.00105± 0.09996 

GAIN      0.6± 135.1 

SigmaSPP  0.58± 45.93 

ADC count
200 400 600 800 1000

nu
m

be
r 

of
 e

ve
nt

1

10

210

310

 / ndf 2χ  424.4 / 461

Prob   0.8884

PEDESTAL  0.1± 389.7 

Sigma0    0.04± 14.86 

MU        0.00105± 0.09996 

GAIN      0.6± 135.1 

SigmaSPP  0.58± 45.93 

1300V & AMP

 / ndf 2χ  612.4 / 556

Prob   0.04885

PEDESTAL  0.0± 389.7 

Sigma0    0.0±  14.8 

MU        0.00103± 0.09859 

GAIN      0.8± 181.3 

SigmaSPP  0.71± 63.04 

ADC count
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600

nu
m

be
r 

of
 e

ve
nt

1

10

210

310

 / ndf 2χ  612.4 / 556

Prob   0.04885

PEDESTAL  0.0± 389.7 

Sigma0    0.0±  14.8 

MU        0.00103± 0.09859 

GAIN      0.8± 181.3 

SigmaSPP  0.71± 63.04 

1350V & AMP  / ndf 2χ  860.2 / 717

Prob   0.000176

PEDESTAL  0.0± 389.6 

Sigma0    0.04± 14.81 

MU        0.0010± 0.0969 

GAIN      1.1±   242 

SigmaSPP  1.0±  86.5 

ADC count
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600

nu
m

be
r 

of
 e

ve
nt

1

10

210

310

 / ndf 2χ  860.2 / 717

Prob   0.000176

PEDESTAL  0.0± 389.6 

Sigma0    0.04± 14.81 

MU        0.0010± 0.0969 

GAIN      1.1±   242 

SigmaSPP  1.0±  86.5 

1400V & AMP  / ndf 2χ  989.7 / 882

Prob   0.006529

PEDESTAL  0.0± 389.6 

Sigma0    0.04± 14.78 

MU        0.00103± 0.09712 

GAIN      1.3± 320.4 

SigmaSPP  1.3± 110.9 

ADC count
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600

nu
m

be
r 

of
 e

ve
nt

1

10

210

310

 / ndf 2χ  989.7 / 882

Prob   0.006529

PEDESTAL  0.0± 389.6 

Sigma0    0.04± 14.78 

MU        0.00103± 0.09712 

GAIN      1.3± 320.4 

SigmaSPP  1.3± 110.9 

1450V & AMP

 / ndf 2χ   1334 / 1075

Prob  07− 1.018e

PEDESTAL  0.0± 389.7 

Sigma0    0.04± 15.05 

MU        0.00102± 0.09479 

GAIN      1.7± 417.6 

SigmaSPP  1.6± 142.4 

ADC count
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

nu
m

be
r 

of
 e

ve
nt

1

10

210

310

 / ndf 2χ   1334 / 1075

Prob  07− 1.018e

PEDESTAL  0.0± 389.7 

Sigma0    0.04± 15.05 

MU        0.00102± 0.09479 

GAIN      1.7± 417.6 

SigmaSPP  1.6± 142.4 

1500V & AMP  / ndf 2χ   1529 / 1341

Prob   0.0002436

PEDESTAL  0.1± 389.6 

Sigma0    0.04± 15.18 

MU        0.00103± 0.09665 

GAIN      2.2± 544.2 

SigmaSPP  2.2± 186.1 

ADC count
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

nu
m

be
r 

of
 e

ve
nt

1

10

210

310

 / ndf 2χ   1529 / 1341

Prob   0.0002436

PEDESTAL  0.1± 389.6 

Sigma0    0.04± 15.18 

MU        0.00103± 0.09665 

GAIN      2.2± 544.2 

SigmaSPP  2.2± 186.1 

1550V & AMP  / ndf 2χ   2044 / 1656

Prob  10− 1.669e

PEDESTAL  0.1± 389.5 

Sigma0    0.04± 15.35 

MU        0.00103± 0.09485 

GAIN      3.0± 693.5 

SigmaSPP  3.4± 251.8 

ADC count
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

nu
m

be
r 

of
 e

ve
nt

1

10

210

310

 / ndf 2χ   2044 / 1656

Prob  10− 1.669e

PEDESTAL  0.1± 389.5 

Sigma0    0.04± 15.35 

MU        0.00103± 0.09485 

GAIN      3.0± 693.5 

SigmaSPP  3.4± 251.8 

1600V & AMP

図 4.3.4 ADC分布 (アンプあり)
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アンプの増幅率は、同じ HVにおけるアンプ有/無のGainの比 (図 4.3.5)によって較正した。そ

の結果 61.8± 0.4倍という値が得られたため、アンプを用いて測定した Gainは 61.8で割り 0.6%

分を誤差に追加して評価することにした。(アンプの増幅率は 61.5～64倍くらいの範囲で変動する

ことが分かっているため、今回に限らず測定ごとに較正している。)

図 4.3.5 アンプの増幅率

以上で得られた各 HVにおける Gainおよびその分散 (光電子数単位)をグラフにしたものが図

4.3.2と図 4.3.7である。それぞれ赤はアンプ無、青はアンプ有の結果を表している。Gainに対す

る Fit関数は次節で考察する。また Gainの分散は HVにあまり依らず ∼ 0.34peという結果が得

られた。これは toy MCの結果と近い値であり、Gainの分散はダイノードで放出される電子数の

統計的ゆらぎで概ね説明されることがわかる。
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図 4.3.6 Gain曲線
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図 4.3.7 Gainの分散
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4.3.2 Gain曲線の最適化

任意の HVに対する Gainの値を求めるため、また望みの Gainになるような HVの設定値を決

めるため、適当な関数で Fitすることにより Gain曲線を作る。以下、アンプ無のデータに対する

最適な関数形を求め、それをアンプ有のデータにも適用し評価する。

まずは指数関数

g(V ) = exp
(
C + S × V

)
(4.3.2.1)

による Fitを試みる。その結果が図 4.3.8であり、あまり良い関数形ではないことが見て取れる。

図 4.3.8 式 (4.3.2.1)による Fit

次に、式 (4.1.1.4)を一般化した冪型関数

g(V ) = F × (V − V0)
I + g0 (4.3.2.2)

を用いる。パラメタは Factor F , Index I だけでなく、自由度を増やし電圧と Gainのオフセット

V0, g0 を加えた。この式 (4.3.2.2)でデータを Fitした結果が図 4.3.9、その Fit関数による計算値

(“expected”)と実際の測定値 (“measured”)の差を取り、計算値で割ることで両者を比較した結果

が図 4.3.9である。誤差は測定値のみに付けており、計算値は Fit結果そのものを誤差なしで使っ

ている。先ほどの指数関数よりも良い関数形であり、すべての点で実測値を ±1%以内で再現でき

ていることがわかる。

しかしこの Fit結果では、g0 の誤差が非常に大きくなる。そこでオフセット V0, g0 の片方もし

くは両方を固定した関数で Fitし結果をする。

g(V ) = F × (V − V0)
I (4.3.2.3)

g(V ) = F × V I + g0 (4.3.2.4)

g(V ) = F × V I (4.3.2.5)
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図 4.3.9 式 (4.3.2.2)による Fit
図 4.3.10 式 (4.3.2.2) による Fit 結果と測定

値の比較

図 4.3.11 式 (4.3.2.3)による Fit
図 4.3.12 式 (4.3.2.3) による Fit 結果と測定

値の比較

Fit結果及び Fit関数による計算値と実測値の比較が図 4.3.11～4.3.16である。どの場合でも±2%

以内で実測値を再現している。

この 4 通りの Fit 結果について、パラメタの誤差を比較した結果を表 4.3.1 にまとめた。g0 は

Fit結果の 10倍程度の誤差があり、0に固定すべきだと思われる。その上で V0 がある場合と 0に

固定した場合を比較すると、後者は前者と比べ Factorの誤差は 10倍、Indexの誤差は 100倍に増

加するため、これは残すべきパラメタだと思われる。

以上の考察により、Gain曲線の関数形としては式 (4.3.2.3)が最も適切であると判断する。先ほ

どの図ではアンプ有/無それぞれの実測値をこの関数で Fitしている。図 4.3.17はアンプ有の実測

値 Fit結果を比較したグラブであるが、1250～1550Vの範囲において良くデータを再現している

ことが分かる。
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図 4.3.13 式 (4.3.2.4)による Fit
図 4.3.14 式 (4.3.2.4) による Fit 結果と測定

値の比較

図 4.3.15 式 (4.3.2.5)による Fit
図 4.3.16 式 (4.3.2.5) による Fit 結果と測定

値の比較

Factor Index V0 g0

固定せず 0.42% 0.22% 0.73% 856%

g0 = 0 4.0% 0.11% 1.1% -

V0 = 0 3.5% 0.065% - 1307%

g0 = 0 & V0 = 0 59% 10% - -

表 4.3.1 Fit結果に対する誤差の割合

4.3.3 信号波形の評価

常温で 1700Vの HVを印可したときの LED信号平均波形 (波高を 1に規格化した)を図 4.3.18

に示す。光信号の後数 µsに渡り After Pluseが発生していることがわかる。また、これを前から

積分していった波形が図 4.3.19である。これを見ると、After Pluseの電荷量は光信号の約 6%程
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図 4.3.17 Gain曲線と実測値の比較 (アンプあり)

度付随している。　　　

図 4.3.18 平均波形 図 4.3.19 積分波形
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4.3.4 低温試験セットアップ

実際の実験環境は常温ではなく液体アルゴン温度-186℃なので、そのような低温状態での動作確

認および性能評価が必要となる。図 4.3.20は低温試験セットアップの概略図、図 4.3.21はその写

真である。PMTは結露防止のために窒素ガスが封入された 10Lチェンバー内に配置されている。

この 10Lチェンバーは骨組に固定して吊るされており、液体窒素を貯めたオープンバスに浸すこ

とで温度を下げる。温度の調節は、リフターによるオープンバスの上下位置調節でおこなう。
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図 4.3.20 低温試験セットアップの概略図 図 4.3.21 低温試験セット

アップの写真

チェンバー内の温度は 2つの白金温度計でモニターした。一つは PMTの光電面付近に、もう一

つはチェンバーの底付近に配置してある。図 4.3.22は実際の低温試験時の温度ヒストリーである。

まず常温から液体窒素温度まで 15分ほどかけて冷やし、安定したところで種々データ取得を行う。

一連の測定が終わったら徐々に温度を上げ、-180℃, -120℃, -60℃, 0℃, 常温の各点で荒い測定

を行う。

4.3.5 Gainの温度依存性

-194℃において測定された Gainとその分散の結果が図 4.3.23と図 4.3.24 である。赤い丸はア

ンプ無、青い三角形はアンプ有を表し、比較のために常温での結果を灰色の丸と三角形で表した。

常温よりも低温の方が高いGainを持っており、おおよそ HVを 20V分だけ平行移動した値になっ

ている。また分散には変化は見られない。
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図 4.3.22 低温試験時の温度モニター
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Factor   20− 2.732e±19 − 5.344e
Index     0.006653± 7.714 
V0        5.989± 58.77 
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Factor   20− 2.732e±19 − 5.344e
Index     0.006653± 7.714 
V0        5.989± 58.77 
G0            0±     0 

 / ndf 2χ  3.204 / 10
Factor   11− 3.343e±10 − 7.247e
Index     0.006218± 5.113 
V0        7.102± 547.9 
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 / ndf 2χ  3.204 / 10
Factor   11− 3.343e±10 − 7.247e
Index     0.006218± 5.113 
V0        7.102± 547.9 
G0            0±     0 

図 4.3.23 常温および低温での Gain曲線
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図 4.3.24 常温および低温での Gain分散

低温試験前後の常温 Gainを比較した結果が図 4.3.25であり、変化は見られない。
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図 4.3.25 低温試験前後の常温 Gain比較

4.4 R11065を用いた液体アルゴン 1相型プロトタイプ検出器の性

能評価

4.4.1 1相型検出器の構成

低温試験を行った 2本の R11065 PMTを用い、小型の液体 1相型アルゴン検出器を構築してそ

の光検出効率を評価した。検出器容器としては内径 74mm、高さ 60mm のアクリル円筒 (有効質

量 0.36kg)を用い、その内側に TPBを蒸着した ESRを筒状*2にして配置してある。この筒の両

端に TPBを蒸着した R11065を向い合せに取り付け、テフロンシールテープを巻き付けることで

固定した (図 4.4.1、図 4.4.2)。

ところで、この PMT光電面の TPB蒸着量は第 3章で最適化された量よりも多く、かつ不一様

であることを断らねばならない。というのも、筐体および”脚’の長い R11065は大きすぎて蒸着

装置の所定の位置にまっすぐ配置することができなかったためである。内部に余計な構造物を入れ

ない 1相型検出器であれば反射を繰り返しても検出されるため、光量評価を目的とした今回はあま

り詳細の最適化にはこだわらず、このような状態で実験に臨んだ。

4.4.2 γ 線源データによる光検出効率の評価

PMTの Gainを 2× 106 に設定して、γ 線源データを取得した。図 4.4.3は 137Cs γ 線スペクト

ルの 662keV全吸収ピーク付近であり、ガウス関数と指数関数の和で Fitしている。

*2 アクリル容器と ESRの熱収縮率の違いから、常温でぴったりと合うように作ると低温にした際に ESRがひしゃげ
てしまう。そのため低温で両者の径が合うように作ったため、図 4.4.1では隙間がある。
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図 4.4.1 1相型検出器の内側

図 4.4.2 1相型検出器の外観と大きさ

2つの PMTの光電子数を p1, p2 とおくと、全光量は p1 + p2 である。また 2つの PMT信号の

非対称度 Aを

A =
p1 − p2
p1 + p2

(4.4.2.1)

で定義する。図 4.4.4は全光量 p1 + p2 と非対称度 Aの相関であり、全吸収事象の分布が斜めって

いることがわかる。PMTの QEや TPBの蒸着量の違いなどにより、検出器には非対称性が生じ

てしまう。これは検出器のエネルギー分解能の悪化に繋がるが、以下のように簡単に補正すること

ができる。

補正ファクターを αとおき、これを αp1 = p2 が分布の中心となるように定める。さらにそのと

き、その和が保存し p1 + p2 と一致するよう、全体にもう一つのファクター β をかける。

p1 → p′1 = αβp1, p2 → p′2 = βp2 (4.4.2.2)

(αp1 + p2)β = p1 + p2 (when αp1 = p2) (4.4.2.3)

β =
1 + α

2α
(4.4.2.4)

今、α =?と選び補正を行った結果が図 4.4.5、図 4.4.6である。全吸収ピークの中心値は 6728pe

で一致したまま、分解能が σ = 4.1%から 3.6%に向上している。また非対称度分布の傾きも解消

されていることがわかる。
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図 4.4.3 137Cs γ 線スペクトル (662keV)：補正なし 図 4.4.4 137Cs γ 線光量と非対称度：補正なし

図 4.4.5 137Cs γ 線スペクトル (662keV)：補正あり 図 4.4.6 137Cs γ 線光量と非対称度：補正あり

この非対称度補正をかけたうえで、他の線源データも評価する。図 4.4.8と 4.4.8は 22Naの γ

線スペクトルであり、それぞれの 511keVと 1274keVの全吸収ピークを独立に評価した。

図 4.4.7 22Naの 511keV 全吸収ピーク 図 4.4.8 22Naの 1274keV 全吸収ピーク

図 4.4.9は 57Coの 122keVγ 線スペクトルである。



第 4章 液体アルゴン用高 QE PMTの導入と性能評価 96

図 4.4.9 57Co γ線スペクトル (122keV)

以上、3 つの線源・4 つの全吸収ピークの光量をエネルギーで割って光検出効率にした結果が

図 4.4.10 であり、この検出器の 10.34 ± 0.26pe/keVee となる。しかしこの「光量」は信号電荷

を Gain で割ることで算出した値であるため、アフターパルスの影響を受けている。アフターパ

ルスの量を信号の 6% 程度と見積もり、中央値は 100/106 倍し、もとの量との差を誤差とした

9.72± 0.6pe/keVeeを「単位エネルギーあたりに検出される光電子の数」として採用する。

図 4.4.10 1相型検出器の光検出効率
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第 5章

大光量 2相型プロトタイプ検出器の構
築と TPC性能評価

5.1 気液 2相型プロトタイプ検出器の構築と光量評価

5.1.1 2相型検出器の構成

RunVI-II (2014 年 1 月～2015 年 1 月の液体アルゴン実験) で使用した 2 相型検出器の概略図

を図 5.1.1、写真を図 5.1.2に示す。検出器容器は PTFEの薄いユニット構造で、積み重ねること

で高さ方向の scalabilityがある。有感領域は高さ 110mm、内径 64mmの円筒で、上から 10mm

の所に取り出しグリッドがあり、それより下の 100mmが液相部、上 10mmが取り出し部および

気相部になる。グリッドは極力光の伝番の邪魔をしないように、100µm径のステンレスワイヤー

を 4mm間隔で 1次元に張ったもので、フチは PTFE容器で挟み有感領域にはみ出さないように

している。容器内側の側面には TPBを蒸着した ESRが配置されている。有感領域の上下面には

厚さ 10mm の ITO 石英ライトガイドが配置されており、内側には TPB を蒸着している (10cm,

50mg)。ITO については次節で詳しく述べるが、これにより石英の両面が導体になっており、有

感領域に電場を形成するためのアノードとカソード、および PMT 保護のために接地された電極

として機能する。電場整形のためのフィールドシェーパ―には無酸素銅ガスケット (ICF15 ; 内径

101.8mm、外形 120.5mm)を利用しており、これに CW回路からの電圧をかけている。この検出

器で使用した CW回路については木村卒論 [58]を参照。ITO石英ライトガイドの外側には、上下

1本づつ PMT (R11065)を配置している。

また本修士論文では触れないが、この PTFE 容器の外側にも TPB 蒸着 ESR を巻き付け、

液相に PMT (R6041-506MOD) を 2 つ配置し内部 veto としている。さらに気相部にも PMT

(R6041-506MOD) 2つとプラスチックシンチレータを配置し内部 vetoとしている。
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図 5.1.1 2相型検出器の概略図
図 5.1.2 2相型検出器の写真

5.1.2 透明導電膜 ITO

ITO (Indium Tin Oxide) は酸化インジウム (In2O3) と酸化スズ (SnO2) の無機化合物で電気

伝導性を持ち、その薄膜 (ガラスやプラスチックなどの表面に成膜して用いる)は可視光の透過率

が高いため透明電極として利用されている*1。

図 5.1.3の左は従来のグリッドを使用した場合の PMT近傍の概略図であり、電場形成のための

アノードもしくはカソードと PMT保護用の 2つのグリッドがある。前者には最大 10kV程度の電

圧がかけられ、後者は Groundに落とされている。TPBは PMT窓面に蒸着されており、第 3章

で最適化された分量であれば可視光の透過率は 85%程度である。図 5.1.3の右は ITO石英ライト

ガイドを使用した場合を表しており、TPBは検出器内側 ITO上に蒸着される。2相型検出器の電

極として従来のグリッドから ITO石英ライトガイドに変更すると、次のような利点があると考え

られる。

一つ目は光検出効率の向上である。ここに波長変換前の VUV光が入射した場合には、従来型の

場合にはグリッドに当たって吸収されたり光電効果を起こして自由電子を叩き出しすことで消滅

してしまう。我々の RunVI (2014年 8月の液体アルゴン実験)で使用していたグリッドは開口率

95%なので、2枚のグリッドを通り抜ける際に約 1割の VUV光が失われることになる。また光電

*1 産業用途としてディスプレイやタッチパネル、太陽電池、曇り止めヒーターなどに用いられているポピュラーな物質
である。
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図 5.1.3 グリッド電極と ITO電極

効果で放出された自由電子がドリフトして気相に到達し発光すると、S2信号が複数発生したり広

がった時間分布を持つことになる。ITO電極を用いた場合には VUV光はまず TPBに当たり波長

変換されるので、このような心配はなくなる。

波長変換後の可視光が入射した場合も損失が軽減できると考えられる。TPB蒸着面で可視光が

一度反射された場合、このプロセスで計 4回グリッドを通過するため、一度もグリッドに当たらな

い確率は 8割程度に落ちてしまうが、ITO表面に TPBが蒸着されている場合には邪魔者に当たる

心配はない。

二つ目は S2発光の電子増幅の防止である。ドリフト電子は気相で S2信号を発生させた後はア

ノードに吸われるが、これが細いワイヤーの場合には局所的に強い電場が形成されているため、比

例蛍光だけではなく周りのアルゴン原子を電離させながら進むアバランシェ増幅が起こる可能性が

ある [58][80]。このような場合には S2発光量は増えるが、S2/S1比の分散が広がって ER/NR事

象分離能力の悪化に繋がる可能性もある。アノードを ITO平面にした場合には高電場は発生せず、

電子増幅が起こらないと考えられる。もし積極的に電子増幅を起こした方が有利になるといった場

合でも、ITOをグリッド状に成膜すれば対応できる。

三つ目はカソードと PMT の間で S1 信号が発生するような事象の防止である。このような事

象は S2 信号を発生させないため一見問題にはならなさそうであるが、例えば γ 線が多重散乱を

起こしこの領域とドリフト領域の両方で反応した場合には S2/S1 比の小さな事象となる。実際

ANKOK RunVI実験ではこのような事象が多く見られ [76]、XENON100実験では最終結果にこ

のような事象が残った [5]。アルゴンでは PSDも使えるためキセノン実験よりも被害は少ないが、

分離能力を悪化させることには変わりはなく、PSD能力が悪くなる低エネルギー事象においては

やはり問題である。カソード下領域を液体アルゴンではなく石英ライトガイドで埋めてしまうこと

で、このような事象の発生を防げる*2 。

*2 石英ではシンチレーション光は発生しないが、高エネルギーの粒子が入射した場合にはチェレンコフ光が発生する。
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このように ITO石英ライトガイドには様々な利点が期待されるが、実装のためにはいくつもの

要請や注意点も存在する。

まず光検出の観点から ITOへの要請としては、波長 420nm付近の可視光に対しできるだけ高い

透過率を持つことが挙げられる。吸収損失率は極力低くし、反射率もできるだけ低いものが好まし

い。ITOは最大 10nm程度にまで薄く成膜することができ、吸収損失は基本的に ITO層が薄いほ

ど小さくなる。図 5.1.4 *3は ITOの屈折率と消衰係数である。

図 5.1.4 ITOの屈折率と消衰係数 (フィルメトリクス社)

消衰係数 k の物質に波長 λ、強度 I0 の光が深さ z だけ侵入した時の強度 I(z)は、ベールの法則

により以下のように表される。

I(z) = I0 exp

(
−4πkz

λ

)
(5.1.2.1)

波長 420nmの光が厚さ 10nmの ITO層を通り抜けたときの吸収損失率 Aは、k = 0.04とすると

A = 1− exp

(
−4πkz

λ

)
= 1− exp

(
−4π × 0.04× 10nm

420nm

)
= 0.012 (5.1.2.2)

と計算できる。

反射率を抑えるために、ITO層を丁度良い厚みに調節したり IM(Index-Matched)層と呼ばれる

屈折率を持った層を成膜することで光の干渉を利用して反射波を打ち消すといった技術もあるが、

この方法は光の入射角が決まっている場合には効果的だが、ランダムな角度で入射される場合には

逆に反射率を高めてしまうこともある。ITO膜は化学処理により 5µm程度の構造を作ることがで

きるので、メッシュ状にして ITOでの吸収損失をさらに減らすことも可能である。

実際 ANKOK RunVI-II実験でも線源データには S2/S1比の小さな事象が (数は少ないが)表れている。チェレン
コフ事象が物理感度に与える影響の見積もりは今後の課題だが、暗黒物質探索は地下施設で行い線源は用いないた
め、チェレンコフ事象を起こすような高エネルギーの γ 線、β 線は非常に少ないと予想される。

*3 フィルメトリクス社の屈折率データベース
http://www.filmetricsinc.jp/refractive-index-database/ITO/Indium-Tin-Oxide-InSnO　より。

http://www.filmetricsinc.jp/refractive-index-database/ITO/Indium-Tin-Oxide-InSnO
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次に電気的特性の観点から ITOへの要請は、等電場形成および PMT保護の遮蔽能力のために

十分低効率が小さいことである。ITOは電気伝導性を持つと言えど完全導体ではなくある程度の

抵抗を持ち、基本的に膜厚を薄くするほど低効率は大きくなる (図 5.1.5)。

図 5.1.5 ITO層の厚さとシート抵抗の関係 (ジオマテック社)

ITOの電気抵抗はシート抵抗 Rs という量で評価される。これは長さ L、幅W の長方形の ITO

に対し、向かい合う対辺間の電気抵抗を測定した結果が Rだったときに

Rs = R× W

L
(5.1.2.3)

と定義され、大きさや縦横比が変わっても長さをかけて幅で割れば対辺間の抵抗値が算出できると

いった量である。単位は Ωと同じ次元だが、区別するために Ω/sqと表記される。

電場シミュレーションによると、1012Ω/sq以上のシート抵抗になると電場形成に影響を及ぼす

[58]。厚さ 10nmの ITOのシート抵抗は、常温で 200～300Ω/sq程度になる*4ので、一見問題には

ならない値である。しかしこの値が液体アルゴン温度でも保たれる保証はないため、あらかじめ測

定する必要がある。

ITOの取扱いに関する情報・注意事項を述べる。ITO膜の機械的強度は比較的強く、キムワイ

プ等で拭いても傷ついたり剥がれ落ちることはない。保存環境関しても湿度・温度などは特に管理

する必要なく室温環境下で問題ない。しかし 500℃以上の温度では透過率が悪化してしまう。

化学的には、有機溶剤には不溶でエタノール洗浄などは可能である。またアルカリには強いが、

強酸には弱い。酸性紙で挟んで保存すると曇ってしまうので注意が必要である。

ITOに直接はんだ付けをすることはできないが、Crと Niを蒸着することではんだつけができ

るようになる。さらにその上に金を蒸着することではんだの乗りが良くなる。サンプル品や予備

品を用いてはんだ付けの練習や耐久度の確認を行ったところ、以下のような注意点が挙げられた。

*4 透明ヒーターなどの用途ではわざと低効が大きくなるように加工されている。
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Ni-Cr電極にリード線などをはんだ付けした場合には、引っ張るとそこに力が集中して簡単に取れ

てしまい、そこには再度はんだ付けすることはできない。また付けたはんだを取り除くことはでき

るが、そこに再度付けることもできない。ITO層状に付けられた Ni-Cr電極は、加熱し続けると

劣化し剥がれ落ちてしまう。そのため通常の電子工作のように基板を温めてからはんだを流すと

いった方法は取れないため、あらかじめリード線に融けたはんだを染み込ませた状態で Ni-Cr電極

に近づけ瞬時に取り付ける必要がある。

図 5.1.6 ITO石英ライトガイドの写真

図 5.1.6は今回の検出器のために作成した ITO石英ライトガイド (ジオマテック株式会社*5)で、

厚さ 10mm、直径 66mm の合成石英ガラスの両面に厚さ 10nm の ITO 膜をスパッタリングによ

り成膜してある。ITO 表面に蒸着された TPB が波長変換して放出する可視光はランダムな方向

に向かうと考えられるので、今回は干渉による反射率低減などの処置はせず最も薄い膜厚を採用し

た。またメッシュなどの構造は作らず、裏表面全体に ITO膜が張られている。側面には ITOは無

い。裏表の ITOには、互い違いの位置に 1mm × 5mmほどの Ni-Cr-Au電極が蒸着されている。

これにリード線をはんだ付けし CW回路や Groundに繋ぐのだが、負荷がかからないようにリー

ド線は PTFE容器に固定したうえではんだ付けをおこなう。

アルゴンおよび石英と TPBの屈折率を表 5.1.1にまとめた。これをもとに、図 5.1.7のように

光がアルゴン→ITO→石英→PMTといった部材を通過する際の透過率と反射率をジオマテック

社にシミュレーションして頂いた結果が図 5.1.8である。屈折率の小さいガスアルゴンでは液体ア

ルゴンよりも反射する成分が大きくなっているが、それでも 90%以上の高い透過率であり、残り

はほどんどが反射成分となっていて吸収損失は非常に小さいことが分かる。

*5 http://www.geomatec.co.jp/

http://www.geomatec.co.jp/
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GAr LAr 石英 TPB

屈折率 1.0003 1.24 1.467 1.64
　

表 5.1.1 可視光に対する屈折率
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図 5.1.7 シミュレーションの設定
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図 5.1.8 ITO石英の透過率・反射率 (ジオマテック

社より)

5.1.3 ITO石英ライトガイドの試験

まずは可視光透過率を図 5.1.9 のような簡単なセットアップで測定した。光源としては、波長

415nmで一定の光量の発光をする応用光研工業株式会社の 341Am-NaI(Tl)ライトパルサー 50P15

*6 を使用した。これを ITO石英あり/なしの場合で PMT (R11065)の窓面前に置き、3点のGain

にて信号取得を行い波高 V を評価した。図 5.1.10はその結果であり、ITO石英がある場合には波

高が低くなっていることがわかる。ITOなしの場合は V/(G/106) = 51.8± 2.6mV、ITOありの

場合は V/(G/106)＝ 47.4± 2.4mV となり、その比から透過率は～91.5%と計算され、図 5.1.8の

透過率 (GAr)と概ね近い値となった。

次に ITO石英ライトガイドをゆっくりと液体窒素に近づけて冷やし、低温耐性及び抵抗値の温

度変化を測定した。図 5.1.11は石英の上下面の温度である。この試験において、ITO石英の破損

は生じなかった。また抵抗に関しては、円盤上の ITO のシート抵抗を測定するのは難しいため、

2cm 離れた 2 点にテスターを当てて抵抗値を測定し相対的に温度依存性を評価するにとどめた。

図 5.1.12はその結果である。冷却により急激に電導度が悪くなるということはなかった。また一

*6 http://www.oken.co.jp/web_oken/Am_jp.htm

http://www.oken.co.jp/web_oken/Am_jp.htm
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図 5.1.9 ITO石英の透過率測定セットアップ

図 5.1.10 信号波高の測定結果

つだけ 700kΩと他より大きな値を取る点があるが、これは ITO石英を液体窒素に浸した状態での

測定結果であるため、テスターとの接触具合によるものだと考えられる。

図 5.1.11 ITO低温試験の温度コントロール
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図 5.1.12 抵抗値の温度依存性

5.1.4 γ 線源データによる光量評価

この 2相型検出器の光検出効率を 137Cs γ 線源のスペクトルから評価した。液面がグリッドとア

ノードの間にある気液 2相型状態だが、電場はかけていない。

まずは非対称度補正などはせず、単に上下の PMT の検出光電子数の和のスペクトルを評価す

る。図 5.1.13であり、全吸収ピークを Gauss関数 +指数関数 +定数で Fitした結果、

LY = 3411pe/662keVee = 5.15pe/keVee (5.1.4.1)

σ = 114.8pe/3411pe = 3.37% (5.1.4.2)

という光量と分解能を得た。

次に非対称度の補正方法について考察する。図 5.1.14左上のグラフは上下の PMTの S1 Total
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図 5.1.13 Csのスペクトル (補正なし)

(=Fast+Slow)光量の相関を、 図 5.1.14右上のグラフはその比を表している。上下の PMTの検

出光量を補正なしで足した光量と上下の光量比の相関を表したグラフが図 5.1.14左下で、1相型検

出器の場合と異なり弓形に分布している。2相型検出器では液面やグリッドなどが存在するため、

2つの PMT間に複雑な非対称性があると考えられる。

PMT1(上側) の光量を p1、PMT2(下側) の光量を p2 とし、これを補正するウェイトのファク

ターを αとおく。このファクターは、αp1 = p2 が分布の中心となるように定める。さらにそのと

き、その和が保存し p1 + p2 と一致するよう、全体にもう一つのファクター β をかける。

(αp1 + p2)β = p1 + p2 when αp1 = p2 (5.1.4.3)

β =
1 + α

2α
(5.1.4.4)

これだけだとまだ曲がっているので、さらに修正して

β =
1 + α

2α
×

√
1 + 1.3

(
1− αp1

p2

)2

(5.1.4.5)

とする。その結果が図 5.1.14右下のグラフで、2つの PMTの非対称性が補正されて縦にまっすぐ

な分布になっていることがわかる。これを射影して 1次元のスペクトルにしたものが図 5.1.15で

ある。

補正前と同様に全吸収ピークを評価すると、

LY = 3425pe/662keVee = 5.17pe/keVee (5.1.4.6)

σ = 101.7pe/3425pe = 2.97% (5.1.4.7)

となる。非対称度の補正により分解能が 1割ほど改善されたことがわかる。しかし、光量の値も変

化してしまった。これはもともと弓形だった非対称度分布を中心が揃うようにまっすぐに補正した
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図 5.1.14 上下の PMTの光量の関係

ため、光検出効率が悪くなる場所で発光した事象の検出光量を変えてしまっているからである。す

なわち、図 5.1.15の横軸は正しい「光量」ではなく、式 5.1.4.6の値で割ることで「エネルギー」

としたときのみ意味を持つ量である。

PMT に R11065 を使用しているため、光検出効率としては式 5.1.4.1 から After Pulse の分

(6%)を除いた 4.86pe/keVee という値が適切である。

ところで、今回の実験では 2014年 7月の RunVIと同様に窒素不純物問題が生じ、Slow成分の

時定数が短くなっていたことが分かっている。そこで純度の良かった MPPC Run の 1 相型検出

器と Fast成分を比較することで、今回の検出器の潜在的な光検出効率を見積もった。図 5.1.16は

今回の実験での、図 5.1.17はMPPC Runでの 137Cs線源データの Fast光量分布 (非対称度補正

なし)である。ともに全吸収ピークが見えており、その比は 1094pe/1347pe = 0.81である。すな

わち、この 2相型検出器の光収集効率は 1相型検出器の 8割程度だったことが分かる。

以上の光検出効率および分解能の評価の結果を、誤差も付けたうえで表 H.1にまとめた。結果と

して意味のある数字は太文字にしており、他はあくまで参考値である。誤差は基本的に Fit Error

だが、After Pulse補正した光量では補正前の 6%分を付けている。
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図 5.1.15 Csのスペクトル (補正あり)

図 5.1.16 RunVI-II(2015年 1月、2相型) に

おける 137Cs Fast光量分布

図 5.1.17 MPPC Run(2014年 10月、1相型)

における 137Cs Fast光量分布

5.2 気液 2相型プロトタイプ検出器の TPC性能評価

5.2.1 ドリフト速度の測定

ITOを電極として用いることで光検出効率を改善することができたが、そもそもの目的である

電場形成に失敗していては意味がない。検出器に期待通りの電場が作られているのか調べるため、

電子のドリフト速度を測定・評価した。
60Co線源による γ 線を、線源保管用の鉛容器と鉛ブロックにより作成したコリメータを用いて

絞り、チェンバーの外から検出器有感領域に照射する。それぞれの位置関係は図 5.2.1 のように
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検出器 　　 光検出効率 [pe/keVee] 分解能 [%] (@662keV)

MPPC Run 10.34 ± 0.26 3.6

MPPC Run (AP補正) 9.75± 0.62 -

RunVI-II 5.15 ± 0.004 3.37±0.13

RunVI-II (上下補正) - 2.97± 0.15

RunVI-II (AP補正) 4.86± 0.31 -

RunVI-II (純度・AP補正) 7.92 ± 0.50 -

DarkSide-10[100] 9.083±0.005 3.10

DarkSide-50[12] 7.9±0.4 -

　

表 5.1.2 光検出効率と分解能のまとめ

なっており、上下方向のばらつきは検出器中央で 5mm程度と計算される。このコリメータ付き線

源を上下方向に移動させることで発光位置をコントロールした。
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図 5.2.1 コリメータの寸法と設置位置

ドリフト時間は、イベント毎に S2信号の時間波形の平均値として定義した。図 5.2.2はドリフ

ト電場 200V/cm、取り出し電圧 4.5kV (アノード : +2.0kV、 取り出しグリッド : -2.5kV)のと

きのドリフト時間分布で、コリメータの位置を 2cmづつ変化させて取得した結果を色で分けて比

較したものである。厳密にはこれは液相中を電子がドリフトした時間だけでなく、気相に取り出さ

れるまでの時間や S2発光継続時間なども含まれた時間である。しかし同電場でコリメータ位置を

変えたときの時間変化を評価することで、後者の効果をキャンセルし正しいドリフト速度を得るこ

とができる。また、コリメータ設置等に伴い 1mm (1mm/1cm=10%)の系統誤差をつける。

温度 T、電場 E の液体アルゴン中における電子のドリフト速度 v は、先行研究により以下の関
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図 5.2.2 ドリフト時間分布 (200V/cm)
図 5.2.3 コリメータスキャン

数で表されている。

v(T,E) =
(
p1(T − T0) + 1

) [
p3E ln

(
1 +

p4
E

)
+ p5E

p6

]
+ p2(T − T0) (5.2.1.1)

p1 = −0.01481± 0.00095 K−1 (5.2.1.2)

p2 = −0.0075± 0.0028 K−1 (5.2.1.3)

p3 = 0.141± 0.023

(
kV

cm

)−1

(5.2.1.4)

p4 = 12.4± 2.7

(
kV

cm

)
(5.2.1.5)

p5 = 1.627± 0.078

(
kV

cm

)−p6

(5.2.1.6)

p6 = 0.317 ± 0.021 (5.2.1.7)

T0 = 90.371 K (5.2.1.8)

ANKOK 実験の環境である 1.4 気圧の液体アルゴン温度は 90.5K 程度である*7。また液体中の

温度の偏りなどにより 1K 程度のばらつきがあると考え、91.5K と 89.5K の場合の曲線を Error

Band とする。今回の実験におけるドリフト測度の測定結果と文献値を比較したグラフが図 5.2.4

である。

データと文献値の概ねの傾向は一致しているがオフセット的な差異があり、特に低電場でのドリ

フト速度が合わない。またドリフト電場をかけていない 0V/cm でも S2 信号が確認されており、

そのドリフト時間もコリメータ位置にと線形に近い関係を持っている。

この要因のひとつとして、取出電場 (4.5kV)の染み出しの可能性が挙げられる。図 5.2.5はドリ

フト電場を 0V/cmにした状態の電場シミュレーション (木村卒論)だが、取出電場がドリフト領域

*7 http://encyclopedia.airliquide.com/encyclopedia.asp?LanguageID=11&GasID=3

http://encyclopedia.airliquide.com/encyclopedia.asp?LanguageID=11&GasID=3
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図 5.2.4 ドリフト速度

に染み出していることがわかる。図 5.2.6検出器の中心軸上に沿って電場強度を書き出したグラフ

であり、平均値して 40V/cmの電場ができている。この値は 0V/cm状態におけるドリフト測度の

測定値と整合しているように見えるが、図 5.2.6の各点におけるドリフト測度を積分してドリフト

時間を求めると、データを全く再現しない結果となる。

今後は、水平方向のばらつきや電子寿命、電場形成回路 (CW) の残留電荷なども考慮・検証し

て理解に繋げていきたいと考えている。このように電場の定量的な理解にはまだ至っていないが、

ITO電極により一様な電場形成が達成され、位置分解能を持った 2相型として機能していること

は確認された。
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図 5.2.5 Femtet による電場シミュ

レーション [58]
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5.2.2 2相型検出器の大光量化による ER/NR事象分離能力の向上

Cf線源を用いて信号を取得した γ線事象と中性子事象を用いて、2相型検出器の ER/NR事象分

離能力を定性的に比較した。図 5.2.7は今回の大光量 2相型検出器で取得された典型的な ER-like

事象と NR-like事象である。

図 5.2.7 典型的な ER-like事象と NR-like事象

S1 光量を核子反跳エネルギーに換算したスペクトルを図 5.2.8 に示す。黒は RunVI、赤は

RunVI-IIのものである。ただしここでは簡易的に電場なし・非対称度や AP補正なしの光検出効

率 (5pe/keVee)を用い、核的消光因子はエネルギー依存性を考慮せず 0.25として計算している。

図 5.2.8 Cf線源データのスペクトル

この 100～200keV および 100keV 以下の 2 つのエネルギー領域で PSD および S1・S2 比に

よる分離能力を比較した。その結果が図 5.2.9 である。エネルギーの高いうちは両方の検出器で

ER/NR事象分離ができているが、低エネルギー領域では RunVI検出器では 2種類の事象の区別
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は難しい。しかし大光量の RunVI-II検出器では同じ領域でもまだ分離能力があることがわかる。

図 5.2.9 Cf線源データの ER/NR事象分離

RunVI-II検出器で検出した事象を 10keVごとに区切って作った 2次元分布が図 5.2.10である。

今後はこれを定量的に評価し、物理感度の見積もりや本検出器設計製作に繋げていく。
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図 5.2.10 各エネルギー領域での ER/NR事象分離
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第 6章

まとめ

6.1 各章のまとめと結論

第 1章では、暗黒物質直接探索実験の世界的現状について概観し、10GeV付近の低質量領域に

おいて発見を主張するグループと棄却を主張するグループが混在している点に着目した。また暗黒

物質探索の感度曲線の計算を追い、低質量領域の探索には検出器のエネルギー閾値が重要であるこ

と、地球の運動により散乱エネルギースペクトルが季節変動すること、暗黒物質と原子核の散乱モ

デルによって標的核種依存性が生じうることを確認した。これらを踏まえると、低質量領域の混乱

を解決するためには新しい標的核種を用いた検出器による探索が重要であり、原子番号が比較的小

さく大質量化が容易な液体アルゴンを用いてこの領域を探索することは非常に有意義であると考え

られる。

第 2章ではアルゴン蛍光の性質について様々な文献や過去の測定結果をもとにまとめ、気液 2相

型アルゴン検出器の原理や特徴についてまとめた。この検出器は PSDと S1・S2比による強力な

電子反跳事象分離能力や高い位置分解能による表面事象分離能力を持つ反面、放射性同位体 39Ar

による β 線 BGが存在する。ANKOK実験では低質量領域の暗黒物質探索に向け、10-20keVnr の

エネルギー領域において 10pe/keVee 以上の光検出効率と 105 以上の BG 分離能力を目標値とし

ている。有効質量 10kgの検出器でこれが達成できれば 1年間の観測により十分な検証が可能であ

り、散乱断面積の値によっては (例えば DAMA領域であれば)季節変動の観測もできると見積も

られる。

第 3章はアルゴン蛍光 (VUV)の検出に用いる波長変換材 TPBに関する研究結果である。TPB

の塗布方法最適化を試み、真空蒸着法を確立することで波長変換効率を従来と比べ飛躍的に向上す

ることができた。さらに劣化、可視光透過率、荷電粒子応答など TPBの様々な性質を調査した。

これはアルゴン検出器にとって単なる光の”量”だけでなく、エネルギー分解能や BG分離能力な

ど”質”にも関係すると考えられ、今後の本検出器製作や感度向上に向けて有用な情報となると期

待される。

第 4 章は液体アルゴン用の高 QE PMT (R11065、QE = 34%) の基礎特性評価と、これを

用いた液体アルゴン 1 相型検出器の光検出効率評価である。その結果、アフターパルスの寄与
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は除いた値で 9.7 ± 0.6pe/keVee と世界最大光量を達成することができた。これは従来の結果

(7.3pe/keVee@QE = 25%)と PMTの QEの増加から期待される結果と整合している。また 1光

電子に対する Gainの分散を評価し、温度や印可電圧にはあまり依存せず 34%程度であることが

わかった。これは PSDの分離能力に影響を与える要因であるため、このような独立した理解は今

後の分離能力向上に向けて重要な情報となる。

第 5章ではこれまでの研究開発の成果に加え、ITO電極の導入や検出器構造の改善により光損

失を極力減らした 2相型プロトタイプ検出器を構築した。この検出器を用いて液体アルゴン試験を

行ったところ、アルゴン純度に問題があったものの 4.9± 0.3pe/keVee という光量を得ることがで

きた。純度の影響が小さい Fast成分を評価した結果、1相型検出器の 8割の光収集効率を達成で

きていることがわかった。またドリフト測度の評価から検出器内に正しく電場が形成されているこ

とが確認され、定性的ではあるが ER/NR 事象分離能力が半年前の検出器から向上したことがわ

かった。

6.2 本研究のまとめと考察および今後の展望

本研究による ANKOK実験の光検出効率の変遷を図 6.2.1にまとめ、我々と同じく液体アルゴ

ンを用いた暗黒物質探索を行っている他の実験グループの結果と比較した。2012年度末の時点で

は非常に光量の少ない検出器であったが、ひとつひとつの研究開発を段階的に進めることで 2年間

で世界最高レベルの検出器に達することができた。ここに挙げた各グループの光量は、Darkside

と ArDM以外は全て 2本の PMTで構成された小型 R&D検出器の結果であり、決して不公平な

比較ではない。LAr純度の問題に対しては、充填方法の見直しや窒素除去フィルターの導入といっ

た対処が進められており、比較的近いうちに解決できると見込まれている。
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図 6.2.1 ANKOK実験の光検出効率の変遷と他実験との比較 (ゼロ電場)
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以上、本研究によって大光量 2相型アルゴン検出器構築の基礎を確立することができた。次は実

際の暗黒物質探索に使用する”本検出器”の設計製作に移る段階であるが、その前に 2014年末に

発表された DarkSide-50 の結果 [12] を考察する。この実験では低エネルギー領域で 39Ar の BG

を効率良く分離することができず (図 6.2.2)、閾値が 38keVnr と高いため DAMA領域に感度を持

たなかった。

図 6.2.2 DS-50結果の S1信号量と PSD[12] 図 6.2.3 DS-50の PSD分布 (38keVnr)[12]

その原因の一つは PSDの分散である。図 6.2.3は S1光量 80-85pe (～38keVnr)の領域での ER

事象の PSD分布 (f90 ≃ 1− Slow/Total)であるが、分散が大きく信号領域の f90 ≃ 0.7付近まで

染み出していることがわかる。もう一つの原因として、S2信号を ER事象分離に使用していない

点が挙げられる。理由は明らかにされていないが、今回の結果では S2信号は Fiducial cutなど最

低限の事象選択にしか使っていない。*1

また DS-50検出器では R11065 PMTを使用しているが、これは第 3章で言及した発光問題によ

り印可電圧が制限され、Low Gain (3× 104)で運用し 2段のアンプで信号を増幅 (LAr中で 24倍、

常温部で 10倍)して読みだしている。そのため Single Photon Countingの精度に疑問がある。

このような状況を踏まえ、ANKOK実験の本検出設計製作に向けた展望を述べる。

6.2.1 PSD分散の理解と抑制

10GeV 付近の低質量領域を探索するにあたっては、電子反跳事象分離能力を向上しなければ

DS-50以上の結果を出すことはできない。そのためにはまず PSD分散の原因を理解し、これを抑

制することが重要となる。

まず簡単に挙げられる原因として PMT の Gain の分散が挙げられる。本研究で測定したよう

に、現在の PMTは 1peの信号に対し 1± 0.34pe相当の電荷信号を出力する。これは toy MCで

もある程度理解されており、デバイダー回路の分配率を調節することで改善できる可能性がある。

また PMTよりもカウンティング能力 (および検出効率)に優れるMPPCを使用したり、信号量が

*1 DarkSide実験は High Mass, Low Crossectionの SUSY領域探索を主眼としているために今回は SPDだけで十
分だったのかもしれないが。
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少なくなる低エネルギー事象ではアナログ和ではなくパルス 1 つを 1 光電子と数える解析方法を

用いるといった改善策もある。

次に考えられる原因は光伝搬過程による分散であり、特に疑わしい部分は TPBの波長変換であ

る。第 3章の図 3.1.4で紹介したように 128nm光に対する TPBの波長変換効率はおおよそ 1で

あると知られているが、紫外線 1光子を吸収した際に毎回 1個の可視光を出すのではなく、あると

きは発光せずある時は 2個以上の光子を放出しているといった場合には大きな分散を生む可能性が

ある。そのような場合には、VUV MPPCの QE向上や低温使用可能なMgF2 窓 PMTの開発と

いった方向に力を入れる必要があるだろう。

PSD分散の原因がアルゴン発光機構に起因している場合、一見すると改善は見込めなそうであ

るが、例えばドリフト電場を強くした場合 S1光量は減ってしまうがそれ以上に分散が抑えられて

分離能力が上がるといった可能性も考えられる。このような現象があったとすると、直流電圧を

抵抗分割して電場形成をしている DS-50では高電場の供給困難であるが、CW回路を用いている

ANKOKでは比較的容易に高電場を作れるため利用できるかもしれない。

6.2.2 S1・S2比による ER/NR分離の有効活用

第 5章の図 5.2.10では、40keVnr 以上の領域では log(S2/S1)で分離される事象は PSDのみで

も分離されているように見える。しかし統計数が増えて染み出しが顕著になった場合や、より低エ

ネルギーの領域では S1・S2比による分離の恩恵が現れる可能性がある。実際に 2相型 Xe実験で

は、第 2章で述べたように 10keVnr 付近で 103 ∼ 105 の分離能力があり、エネルギーが低いほど

強力になる傾向が観測されている。低エネルギー領域で分離能力が悪くなる PSDとは相補的であ

り、Arでもこれが達成できれば (仮に PSDの分離能力向上が達成できなくても)DAMA領域暗黒

物質の探索は十分可能となる。

6.2.3 39Ar以外の BGの削減

39Ar 以外の BG も削減するため、外部 BG を減らすためのシールド (地下実験もその一つ) や

vetoの最適化、内部 BGを減らすための部材選定が必要となる。特に NR事象を起こす中性子や

減速 α線は PIDによる分離ができないため、これらの対策や量の把握が非常に重要である。

ER事象となる γ 線や β 線などの BGは分離可能なので、1Bq/kgの 39Arよりも少なければ問

題とならない。しかし第 3章で述べた TPB直接発光のような通常の LAr蛍光と異なる発光をす

る場合には実験に悪影響を及ぼす。ANKOK ではドリフト時間や MPPC を利用した位置分解能

による除去を計画しているが、その量や分離能力の定量評価が必要である。またそのような表面事

象のそもそもの発生数を減らす努力として、TPBに混入する U・Th系列放射性不純物の除去や、

インジウム (96%が放射性同位体の 115Inで、半減期 441兆年で β 崩壊する)を含む ITO電極を

GZO電極*2 に置き換えるなどの対策も考えられる。

*2 透過率の向上も見込まれる (http://www.geomatec.co.jp/product/ito/zno.html)

http://www.geomatec.co.jp/product/ito/zno.html
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6.2.4 検出器の大型化

現在のプロトタイプ検出器は PMTが上下 1本づつの小型なもの (有効質量 0.45kg)だが、Low

Mass領域を狙うとは言え本検出器はある程度の大型化 (10～30kg程度)が必要である。しかし光

が検出されるまでの反射回数が増えると光量が大きく減ってしまうため、検出器の光学には気を付

けなければならない。Dead Spase を最小化するために、TPC の内径の候補は離散的になる。図

6.2.4は 3インチ PMTを稠密に配置した場合の TPC内径の取り方で、表 6.2.1は PMTの本数と

対応する PMTおよびチェンバーの内径の対応である。チェンバー内径としては、veto領域や液

面計の配置を考慮して TPC内径 +20cmと見積もった。
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図 6.2.4 PMTの並べ方

PMT本数 TPC内径 チェンバー内径

(片面) [cm] [cm]

3 16 ～36

7 22 ～42

12 31 ～51

19 39 ～59

　

表 6.2.1 PMTの本数と TPC径・チェンバー径の

見積もり

図 6.2.5は有効質量 (Full Volume)を設定した時の、TPC内径と高さの関係である。現実的な

TPC高さを 10～30cmとすると、TPCの内径は 20～40cm程度になる。

図 6.2.5 TPCサイズと有効質量
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図 6.2.6 WIMP の断面積と季節変動の有意

度 (10kg検出器)

この有効質量の設定の物理的意義を簡単に確認する。図 6.2.6は有効質量 10kgの場合の、WIMP

の断面積と 1年間の観測による季節変動の有意度の関係である。この場合 DAMA領域なら 4.5σ、
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CRESST領域も 2.6σ で検証可能となる。逆に質量を動かして考えると、DAMA領域を 3σ 以上

で検証するためには 5kg以上の検出器が必要となる。Fiducial Cutをすることを考慮すると、Full

Volumeで 10～30kgという設定は妥当なラインだと考えられる。

6.2.5 低エネルギー領域における検出器応答理解

ANKOK 実験の第一目標はアルゴンを用いた低質量領域のWIMP 探索であるが、信頼できる

結果を出すためには低エネルギー領域における検出器応答理解が不可欠である。しかし現在、2相

型検出器実験では (Ar, Xeともに)ER事象のキャリブレーションが 40keVee(≃160keVnr)以上の

高エネルギー領域でしかされておらず、それ以下の反跳エネルギーと S1光量の線形性などに疑問

がある。また NR事象に対しては TOFや反跳角の情報を用いた精密な測定がされているが [38]、

ER事象に対する光量比として核的消光因子を定義しているため同様の問題を抱えている。

XMASS実験では特性 X線を用いた低エネルギー X線源の開発が進められており、ANKOKで

もそのような ER事象ソースを用いた実機キャリブレーションが必要になると考えられる。
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