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概 要

J-PARC KOTO実験は、中性K中間子の稀崩壊探査による新たな物理の探査を目指
している。要となる、γ線を観測するカロリメータは約 2700本のCsI結晶と、その
それぞれに取り付けられた光電子増倍管などから成る。光電子増倍管とCsI結晶の間
を光学接続する透明なシリコーンを製作した。また、このシリコーンの透過率や接
続性の長期安定性について加熱促進試験をおこない、製作から 6年後でもシリコー
ンの透過率は約 90％を保ち、KOTO実験の使用に耐えることがわかった。
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第1章 序論

1.1 KOTO実験
茨城県東海村、J-PARC（大強度陽子加速器施設）のハドロン実験施設で行われる

KOTO実験は、粒子と反粒子の間の対称性を破る標準理論を超える新たな物理を探
るために、K中間子の稀崩壊（KL → π0νν）の探索をしている。
宇宙が誕生した瞬間には、粒子と反粒子が同数存在した。粒子と反粒子は互いに
打ち消し合い、光となって消滅するが、この宇宙にはそうしてできた光だけではな
く、我々を構成する粒子が数多く残存している。その原因の一つはCP対称性が破れ
ていることだと考えられている。ここで Cは粒子と反粒子の交換、Pは空間の反転
である。現在実験室で観測されているCP対称性の破れは、素粒子の標準理論に登場
するカビボ・小林・益川行列（CKM行列）に含まれる複素成分で説明できる。CKM

行列はWolfensteinパラメータ η, ρ, λを用いて次のように書ける：

VCKM =

 1 − λ2/2 λ Aλ3(ρ − iη)

−λ 1 − λ2/2 Aλ2

Aλ3(1 − ρ − iη) −Aλ2 1

 (1.1)

このCKM行列を元に、そのユニタリティ条件によりユニタリティ三角形というもの
が描ける（図 1.1）。

図 1.1: CKM行列によるユニタリティ三角形と、その大きさを測定するK中間子の
崩壊イベント
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標準理論ではこの図 1.1のように三角形をなし、その面積がCP対称性の破れの大
きさに比例する。しかし、こうして標準理論から導かれた破れの大きさでは、宇宙
の物質と反物質の存在比を定量的に説明できない。そのため、標準理論を超えた新
しい物理によるCP対称性の破れがあるはずである。
そのような新しい物理によるCP対称性の破れが寄与する崩壊モードを用いると、
この三角形の高さの測定値が他の測定値と異なる可能性がある。したがって、KOTO

実験はこのユニタリティ三角形の高さを実験により直接測ることを目指している。

図 1.2: KL → π0ννダイアグラム

KOTO実験は、三角形の高さを測るために、この高さ ηの自乗と比例するKL →
π0ννの崩壊の分岐比を測定する（図 1.2）。この崩壊を用いるメリットは 3つある。
それは、

• 崩壊分岐比と三角形の高さの比例係数は理論的不定性が小さいこと

• 標準理論からの寄与が小さいため、新しい物理があれば明確にわかること

• 標準理論から導かれる崩壊分岐比と異なれば、標準理論を超えた未知の粒子が
Wや tに代わってループダイアグラムを作るという新しい物理の発見に繋がる
こと

である [1][2]。
標準理論ではKL → π0ννの崩壊分岐比は、現在わかっているCKMパラメータか
ら (2.49±0.39)×10−11と予想されている [3]。 しかし今までにKL → π0νν崩壊の事
象は見つかっておらず、高エネルギー加速器研究機構（略称KEK）でおこなわれた
E391a実験により、崩壊分岐比の上限が 6.7× 10−8（90%C.L.）とわかっているだけ
である [4]。これより 3桁小さな精度で測定するためには高統計が必要であるため、
KOTO実験はKLの数をより多く生成できる東海村の大強度陽子加速器施設 J-PARC

にて実験をおこなう。
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1.2 CsI Calorimeter

CsIカロリメータ
ν

γ

γ

ν

KL

図 1.3: KOTO実験の検出器。KLは左から右方向へ飛来する。図にはKL → π0νν

のイベント例を示す。

KOTO実験では図 1.3に示す真空タンク内でKL粒子が崩壊する様子を捕らえる。
KL → π0ννの崩壊を同定するには、生成した π0が崩壊してできる２つの γを検出
すればよい。この２つの γのエネルギーと位置を測定するカロリメータには、CsIの
純結晶と光電子増倍管（以下 PMT）を用いる。

CsIカロリメータの全体は、崩壊するK中間子のビーム軸に対称とするため図 1.4

に示すように円柱形である。その円柱形には、ビームに平行に細長い CsI結晶を敷
き詰める。中心部には 2240本の 2.5 cm × 2.5 cm × 50 cm の小さい結晶、外側には
476本の 5.0 cm × 5.0 cm × 50 cm の大きい結晶を並べる。カロリメータの中央は多
数のK中間子や中性子ビームを通すために、空洞（ビームホール）をもうけてある。
このような円柱形のカロリメータを支えるのは内径 1906mmのシリンダーである。
シリンダーの円弧と四角い CsI結晶との間のすきまは、鉛とシンチレータで作られ
た検出器（外縁部VETO検出器）で埋める。
それぞれのCsI結晶には反射材1が巻かれ、結晶の端には PMTが取り付けられて
いる。γがCsI結晶と反応して発生させたシンチレーション光の光量をPMTで測定
することにより、CsI結晶に入射した元の γのエネルギーを決定する。
ただし、シンチレーション光には、減衰時定数が 6 nsの波長 310 nmをピークと
する光と、減衰時定数が 35 nsの波長 420 nmの光の 2種類がある。時間分解能を高
めるために、波長 400 nm以上の光はPMT表面に貼り付けた光学フィルターによっ
て遮断し、減衰時定数の短い 310 nmをピークにもつ光のみで測定をおこなう。

1アルミを蒸着したマイラーのフィルム。中には黒くぬられているものがある
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図 1.4: CsIカロリメータ。ビーム軸に対し対称となる円形で、内側を 25mm角、外
側を 50mm角、奥行き 500mmのCsI結晶が並ぶ。

1.3 本研究の目的と概要
γのエネルギーを正確に測るために、CsI結晶が出すシンチレーション光を出来る
だけ多くPMTに入射させ、測定の分解能を上げなければならない。そのために、CsI

結晶とPMTは光学的に接続させる必要がある。接続せずに真空中で接するだけであ
れば、屈折率の違いにより、CsI結晶と真空、真空と PMTの表面で反射がおこり、
読み出す光量が減る。このため、できるだけCsI結晶とPMTの表面をそれらの屈折
率に近いもので接続し、光の反射を減らしたい。
ただし、PMTは不具合があれば取り外さなければならないため、CsI結晶とPMT

の接続に接着剤を用いることはできない。また、PMTの並んでいる密度が高いため、
下流方向へ引き抜くことで容易にはずすことができなければならない。
そこで、シリコーン（シリコン樹脂）をその接続に用いる。シリコーンを用いる
利点を以下に示す。

• シリコーンは紫外線に対し透明度が高いこと。

• 屈折率がCsIの屈折率に近いこと。
真空中でCsI結晶と PMTが接する場合、垂直に入射した光がそれぞれの境界
での反射によって失う反射光は全体で 15%であるのに対し、シリコーンで接続
した場合は 3%と低い（表 1.1）。
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• やわらかく粘性をもつシリコーンを使用すれば、PMT、CsI結晶との接続、取
り外しが容易である。

表 1.1: 屈折率の違いによるそれぞれの境界面での反射率。
光が屈折率n1とn2の物質の間を垂直に透過するときに生じる反射率を (n1−n2

n1+n2
)2として

計算。屈折率はそれぞれ、CsI結晶は波長 315nmで 1.95(SAINT-GOBAIN CsI(pure)

Cesium Iodide Scintillation Materialによる)、PMTに取り付けた光学フィルタは波
長 365nmで 1.6(Schott UG11 Glass Filter, Optical-Filters.comによる)、真空は 1、
シリコーンは波長 589nmで 1.41の値を用いて計算した。

　CsI結晶　 PMTの CsIから PMTのフィルタへの
光学フィルタ 反射率の合算

真空 10.4% 5.3% 15.1%

シリコーン 2.6% 0.4% 3%

円柱形をしたPMTの先端に貼るために、丸いクッキーの形をしていることからこ
のうすいシリコーンをクッキーと呼ぶ。CsI結晶の発光を導くこと、接続の役目をは
たすことがクッキーの目的であるため、その素材となるシリコーンは以下に示す 4つ
の要求を満たさなければならない。

• CsI結晶の発する波長 310nmの光を透過すること

• 取り外し可能であること

• CsI結晶の面と PMTの光電面に隙間なく引っ付くこと

• KOTO実験が実験をおこなう 6年間で性能が劣らないこと

この要求を満たすシリコーンをクッキーの素材として選出し、接続性を高めるた
めに必要な粘着力と柔軟性を調査し硬化剤の配合の割合をきめ、カロリメータに必
要な約 3000個を製作した。さらに、透過率の長期安定性を調べ、KOTO実験がデー
タを取得する 6年の間、50℃の環境でクッキーが必要な透過率を保つかどうかを調
べた。
はじめに、CsI結晶と PMTの設置と接続の課題について説明する（第 2章）。次
にそのシリコーンの製作方法と原料選びについて議論し（第 3章）、本実験に使用す
ることにきめたシリコーンの透過率について、性能評価の方法とその結果を議論し
たのち（第 4章）、最後に考察をおこなう（第 5、6章）。
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第2章 CsI結晶とPMTの光接続

1.3章で述べたように、シリコーンクッキーの役目は PMTとCsI結晶を接続する
ことである。CsI結晶はシリンダーに隙間なく積み重ねられ、シリンダーと隙間埋
め、そして自重によって固定されるが、PMTはそれぞれの結晶に対し中央に固定す
る枠組みを設けなければならない。本章では、その PMTの設置方法を述べる。

PMTの支持には、PMTホルダーと呼ぶ鉄の一体型の固定具を用いる（図 2.1）。
PMTホルダーは 60mm厚の炭素鋼（SS400）ででき、CsI結晶の配置に対応し、PMT

を挿入する多数の穴をあけた円盤である。これは CsI結晶の下流面に接する場所に
シリンダーに対し金具で固定する。

PMTホルダーを用いてPMTを固定する様子を、一つのCsI結晶に着目して図 2.2

に示す。PMTホルダーの穴には、地磁気や実験装置等による磁場、電場から PMT

を遮蔽するパーマロイ製の円筒形の磁気シールドをはめる。パーマロイ管の内径と
PMTの外径の差は、小さい結晶用で約 2mm、大きい結晶用で約 4mmあるが、PMT

の側面にはやわらかいスペーサーとしてそれぞれに厚さの違う面ファスナーを貼り、
結晶面に対しほぼ垂直にPMTをあてることができる。PMTホルダーの穴ではない
わずかな面に、フックと呼んでいる細長い Jの字型の針金を２つずつ、バネつきで
取り付け、このフック 2本を一つの PMTの下流に引っ掛けることで、PMTを上流
方向へ押さえこむ。PMTの光電面側には、シリコーンクッキーを取り付け、フック
で押さえクッキーをやや圧縮して光電面と結晶を接続する。
このように、クッキーをPMTに貼付けてそのPMTをCsI結晶に押し当てて接続
するため、クッキーの表面は平らで、押し当ててクッキーの全面が CsI結晶に接触
し、その粘着力で外れないものでなければならない。そのための粘着力、硬さの選
定については、この後の 3.2章で述べる。
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図 2.1: PMT holder。結晶の下流側の面に設置。直径 1886mm、厚さ 60mm。PMT

を挿入する丸い穴と、外縁にはVETO検出器のファイバーを取り出す穴がある。

CsI Crystal

Myler

fiber holder

fiber

cables

HV divider
Magnetic shield

PMT

PMT holder

Silicone cookie

hook

図 2.2: 25mm角のCsI結晶とそれに取り付けるPMT等。これが縦と横に 48個並ぶ。
50mm角の結晶も同様。
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第3章 シリコーンクッキー

この章では、熱で硬化させるタイプのシリコーンを用いたクッキーの製作手順と、
多数の種類がある製品の中からクッキーとして必要な特性を持つシリコーンを選ん
だ方法、そして決定した素材から最適なクッキーを作るための仕様について述べる。

3.1 製作
　 25mm角と 50mm角のCsI結晶用のクッキーの大きさ、硬化に必要な時間と温
度等を表にまとめた。　硬化条件は製品により温度と時間が異なることがある。

表 3.1: クッキーの仕様と参考にした PMTなどの大きさ

25 mm角の結晶 50 mm角の結晶
クッキーの直径 18 mm 36 mm

切断方法 パイプ型カッターでくり抜き 刃を回転して切断
必要数 2240個 476個

PMT光電面の直径 18 mm 36 mm

PMT UV透過 filterの直径 18 mm 37 mm

パーマロイ管の内径 22 mm 44 mm

クッキーの製作には、次の道具を用いた。

• 200mm × 200mm × 5mmのガラス板（アズワン）・・・クッキーの面を平らに
する

• アクリル板（日東樹脂工業、クラレックス）・・・スペーサとして用い、クッキー
の厚さをきめる

• 1000cc ビーカー・・・シリコーンを量り入れ、ここで撹拌する

• ピペット・・・硬化剤を取る

• 電子天秤・・・最小目盛り 0.1g

13



• ハンドミキサー（テスコム、THM1000）・・・シリコーンを撹拌する

• ポリカデシケータ（アズワン、300型-G2）・・・脱泡するための容器

• 油回転真空ポンプ・・・脱泡する

• 恒温槽（SANYO、MOV-212F(U)）・・・高温にして硬化させる

• プラスチックフィルム（KOKUYO VF-10 手書き用OHPフィルム、0.055mm

厚）・・・クッキーの保護

• 粘着テープ（3M 透明美色）・・・アクリル板とガラスの接着、２枚のガラス板の
隙間のカバー、クッキー上のちりの除去

よく洗ったビーカーを電子天秤にのせ、430g程のシリコーンを入れ、その重量に
対し必要な硬化剤を算出し、ピペットを用いてビーカーに硬化剤を加える。これを
ハンドミキサーでよく撹拌する。ビーカーの底はまざりにくいため、さらにスプー
ン状のものを用いて手で底からかき混ぜる。撹拌により、粘性のあるシリコーンの
液体に泡が入るため、デシケータに入れて真空ポンプで空気を引き、脱泡する（図
3.1）。このとき、ビーカーから泡が溢れない程度にまでポンプで引き、大気圧にもど
して泡をつぶすという作業を泡が見えなくなるまで繰り返す。ポンプ引きを止めて
も徐々に泡が合体していきあふれることがあるため、長時間目を離さないよう注意
する。
この間、シリコーンを流し入れて固化させるためのガラス板の型を用意する。2枚
のガラス板の間の四隅に図 3.2のようにスペーサを粘着テープで固定する。このス
ペーサーには製作するクッキーの厚さのアクリル板を用いる。シリコーンを流し込
む一つの側面以外のガラス板の隙間は、シリコーンが漏れないよう粘着テープでふ
さぎ、ラップフィルムで覆う。
脱泡を終えたらビーカーをデシケータからとりだし、ガラス板の型に流し込み（図

3.3、3.4）、ラップフィルムをかぶせてとじ、100℃に余熱していた恒温槽に 1時間の
タイマーをセットして入れる。1時間の加熱が終わったら取り出し、自然冷却した後
ガラス板からはがす（図 3.5）。はがすときは、スペーサーを外した隙間に割り箸な
どのガラスを痛めないものを差し込み、ゆっくり力を入れてガラスとガラスの間隔
を広げ、上のガラス板を取り外す。ほこりが入らないようにすぐにプラスチックフィ
ルムをかぶせ、このフィルムでシリコーンを持ち、下のガラス板から剥がし、下面
にもフィルムを貼る。フィルムとシリコーンにしわがなく気泡がはいらなくなるよ
うに貼り直しをし、シート状のシリコーンを完成させる。
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図 3.1: シリコーンの液を混合し撹拌したのち、デシケーターに入れて脱泡をしてい
る様子。

図 3.2: クッキーの型となるガラス板２枚の固定方法。黒い枠はガラス板、青い枠は
スペーサーを表し、黄色で示した粘着テープでこれらを固定する。
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図 3.3: 脱泡したのち、ガラス板の隙間にシリコーンの混合液を注ぐ様子。テスト用
の製作のため、ガラス板は 10cm角と小さいものである。

図 3.4: ガラス板の隙間にシリコーンの混合液を注ぐ様子。小さな泡は傾きを持って
置いていれば徐々に上昇して集まり、全体にはほぼ残らない。
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図 3.5: 恒温槽から取り出し、ラップフィルムをはがした後の様子。

25mm角の結晶用のクッキー
200mm×200mmのシリコーンシート 1枚から 25mm角の結晶用のクッキーが 100

個取れる。表面のフィルムの一方を外し、硬くない平らな台の上にのせクッキーカッ
ターで切り出す（図 3.7）。クッキーカッター（図 3.6右）は内径 18mm、長さ 10cm

のステンレスパイプの先端を外側から削り尖らせたもので、これをシリコーンシー
トに垂直に立て、手で押し切る。切り出したクッキーの切断面に付着している切り
くずは粘着テープで取り除く。これはCsI結晶やPMTに接続する面にくずが移ると
気泡が入り透過率を悪くするためである。切抜いたクッキーは、未使用で一度も触
れておらず塵のついていないプラスチックフィルムに順々に乗せる。切抜きが終わっ
たら上面もフィルムをかぶせて閉じ、使用できる状態となる。100個くりぬくと、5

個程度の失敗が発生する。よくあるのは、くりぬく型の位置を誤り端が欠けたクッ
キーとなる場合や、型を押す力の方向が鉛直とならずに斜めに切り取る場合である。
このような失敗をふせぐためには、端からやや離れた位置にカッターを定め、カッ
ターの真上に肩を置き手のひらでゆっくり押すようにする。

50mm角の結晶用のクッキー
200mm×200mmのシリコーンシート 1枚から 50mm角の結晶用のクッキーが 20個
取れる。ガラス板からシリコーンを取り外したら、プラスチックフィルムに気泡をい
れずに置き、上面もフィルムでカバーする。それを、刃のついた円柱のカッター（図
3.6左）でフィルムごと切抜く（図 3.8）。このカッターはKTeV実験1でのクッキー
を作成したものを利用している。くりぬくとき、カッターの回転によってシリコー

1アメリカ、フェルミ国立研究所（FNAL）でかつて行われた実験。
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ンプレートを横にずらしてしまい、円形から外れることをふせぐため、プレートを
しっかり押さえなければならない。

作成時間例
• 6枚のシリコーンプレートを一人で作成する場合、作業時間は約 6時間である。

• 量る、脱泡、ガラス板の用意・・・2時間

• ガラス板に入れる・・・1時間

• 恒温槽で硬化・・・1時間

• はがして切抜き（25mm角用、50mm角用とも）・・・2時間

これを合計８回、すなわち約 50時間で必要な全てのクッキーができる。

図 3.6: 50mm角の結晶用のクッキーのカッター (左)と 25mm角の結晶用のクッキー
のカッター (右)。50mm角の結晶用のクッキーのカッターは、KTeV実験でクッキー
の切りとりに製作されたもの。刃（Aven Tools 44205S）だけを取りかえて使用して
いる。この円柱がちょうど入る穴をもつアクリル板をカッターの回転のガイドとし
て用いる。
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図 3.7: 25mm角の結晶用のクッキーを切抜く様子。

図 3.8: 50mm角の結晶用のクッキー。
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3.2 選定
はじめに、光検出器として最も重要であるのが透過率である。カロリメータから
の要求として、クッキーの波長 310nmでの透過率は 90%程度でなければならない。
表 3.2に示す調査したシリコーンはいずれも 95%を超えている。この透過率の測定に
ついては 4.1章で詳しく述べる。
次に接続の観点から硬さが 35（デュロメータタイプA2による値）より低いものが
次の 3.3章の考察により必要である。硬化剤の配分でより柔らかいものが可能である
ため、35以上のものでも調整して硬さ 35以下にすることができる。
製作時に破損しないための要求として、円形に切断する際に崩れないこと、板か
ら取り外す際の曲げに対しちぎれず耐えるための引張り強さ3が大きいものがよい。
他に調査したKE-103（信越化学社製）は引張り強さが 0.2MPaと他に比べ弱く、実
際に円形に切断するときに形がくずれ、製作が困難であった。以上の試験と考察を
もとに選んだTSE3032、RTV615、XE14-C2042（いずれもMomentive Performance

Materials社製）を表 3.2に示す。このうち、TSE3032は価格が他より低く入手しや
すいことから、これに決定した。

表 3.2: 選択したシリコーンの主な情報。数値はいずれもカタログ値。†ただし透過
率は実測値。

TSE3032 RTV615 XE14-C2042

成分 2成分 2成分 2成分
混合比（主剤:硬化剤、質量比） 100:10 100:10 100:100

透過率 † 95% 95% 95%

屈折率 1.406 1.406 1.41

硬さ（タイプA） 35 44 43

引張強さ (MPa) 4.5 6.3 6.0

切断時伸び (%) 210 120 170

硬化条件 (℃/h)　 100/1 100/1 150/1

熱伝導率 (W/m・K)[cal/(cm・s・℃)] 0.17[4.1×10−4] – –

2ゴムの硬さ試験に関する ISO規格に定められた、硬さの測定器具。
3引張り強さとは試料を引き伸ばして切断したときの応力のこと。切断時伸びとは切断時に伸びた

長さのこと。
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3.3 仕様
CsI結晶とPMTを隙間なく接続させることは、透過率の次にクッキーへの要求と
して重要なことである。一部に接触しない空間があると、屈折率の違いからPMTへ
導かれる光量が減る。先に述べたフックのバネによってPMTは結晶側に押さえつけ
られるが、クッキー表面がたわんでいるとクッキーと結晶の間に気泡が入ったりは
がれが生じる問題がある。クッキーの表面全体を接続させるように、接続力、硬さ
（いずれも硬化剤の量で調整する）、厚さを決定した。

PMTがパーマロイ管の中で傾いてもはがれない接続力を持つこと、また、PMT

が傾いたときにクッキー自身がひずんで傾きを補い接続を保つほどの柔軟性が必要
である。硬化剤の量が少なければ、シリコーンは接着力を持ち、やわらかくなるた
め、クッキー自身の形を保つ下限まで硬化剤を減らしたシリコーンが接続に向いて
いる。そこで、硬化剤の低いものから順に評価し、仕様を決定する。

• 選択したTSE3032で製作できる最も硬化剤の少ない混合比は 100:2である。こ
れは接着力が強すぎるために土台のガラス板からはがす際に切断することがあ
り、またやわらかくよく伸びるため、扱いが難しい。また、シリコーンは f わ
ずかにでもふれるとチリが貼り付いてしまい、PMTや CsI結晶との間に隙間
を作る原因となる。そのためクッキーを取り扱う際は、その切断面である側面
を軽く持ち、CsI結晶や PMT表面にはりつけたフィルターに接触する面には
触れない。しかし 100:2の混合比のものは側面で持ち上げるとたわみ、表面が
指に触れてしまう。したがって製作でき、取り扱えるのは混合比が 100:2より
硬いものである。

• 100:3の混合比で厚さが 4mmのクッキーでは、やわらかいためにPMT表面に
乗せる際にクッキー表面が波打ち、CsI結晶との間に空間ができてしまう。あ
るいは、そっと側面を持ち、平らを保ってPMT表面に置くようにしてもやわ
らかいために平らにならずにたわみ、PMT表面とクッキーの間に気泡ができ
る。気泡を抜くには端から接続させるが、貼り付いた面と手に持っている面に
角度があれば下の面が伸びたままはりつき、上面が波打つ。波打つと、CsI結
晶に対し押し付けても気泡が残ったままとなり、全面を接続できない。

• 100:4の混合比で厚さが 5mmのクッキーでは、厚さが大きいためにクッション
性を持ち、硬化剤を多くしたため硬くなって形を保つためにうねりが生じず、
かつ接着力は十分にある。

• 100:4.5の混合比で厚さが 5mmのクッキーでは、100:4と同様に硬化剤が多いた
めに平らを保つが、実際にCsI結晶に対し貼り付きテストを行った結果、100:4

のクッキーに比べて接着力が低い。
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以上の試験から、混合比は 100:4、厚さは 5mmで製作することにきめた。硬化条
件は表 3.2にあるように 100℃、1時間とする。

3.4 シリコーンの時間経過による性質の変化
シリコーンは硬化剤が少なくても、時間の経過により少しずつ硬くなるが、PMT

の設置時まで適度な硬さであればよい。また、空気に触れていると接着力は時間の
経過とともに悪くなることがわかったが、一度貼り付けると時間の経過とともにそ
の接着力はより強くなるため、結晶面に対しPMTが傾きを持っていても初期に貼り
付いていれば時間が経過した後でも引っ付きは保たれると考えられる。

3.5 真空での接続
シリコーンクッキーを板に貼り付けて真空に置くと、クッキーと板の間に気泡が
発生することに関して述べる。

KOTO実験ではシリコーンクッキーを 1Pa以下の真空容器の中で使用するため、
小型の真空容器を用いて真空中での接続試験を行った。PMTホルダーの一部のモッ
クアップと実際に用いるフック、CsI結晶の代わりにガラス板を用いてPMTの固定
方法を真空容器内に再現し、シリコーンクッキーを貼り付けたPMTを挿入してター
ボ分子ポンプにより 100Paに真空引きをした（図 3.9）。その結果、シリコーンの両側
の表面に複数の気泡が現れたが、3時間ほど経過すると気泡は縮んでしだいに消え、
クッキーはその全面がガラスとPMTに貼り付いた。気泡が消えるまで真空容器内を
真空にし、一日間大気圧にして、接続を外さないまま再び真空にすると再び気泡が
現れ、同様に真空の状態で 3時間経過すると気泡は消えた。
この実験により、真空中でシリコーンクッキーとガラス等の板との境界面には気
泡が発生するが、数時間放置すれば気泡は消滅し、クッキーは正常に接続すること
がわかる。

考察

シリコーンを製作しガラス板から外さすに真空に置くと気泡は発生せず、一度ガ
ラス板から離して再度くっつけたものからは気泡が見られた。このことから、発生
する気泡はシリコーン自身のアウトガスはなく空気であると考える。クッキーと板
の間のわずかな隙間にある空気が減圧により大きくなって気泡を生じたと推測する。
シリコーンは気体を透過する性質を持つことから、減圧により気体はシリコーン
の中を通って排出し、加圧によって逆に元の隙間に気体が戻るため、再度減圧する
と繰り返し気泡が現れると考える。
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図 3.9: 小型の真空容器を用いてシリコーンクッキーの真空中での接続の様子を調査
した。25mm角のCsI結晶用のPMTの固定方法を再現し、CsI結晶の代わりにガラ
ス板に対し接続した。この調査に用いたシリコーンはシリコーンの主剤と硬化剤の
混合比が 100:5のものであるが、混合比が異なっても生じる現象である。
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第4章 シリコーンの透過率と経年劣化
調査

クッキーへの要求で最も重要なことは透過率である。製作したクッキーの透過率
を測定し、これが長期間の使用に耐える安定性を持つことを調べた。

4.1 シリコーンクッキーの透過率
はじめに、シリコーンクッキーの透過率の測定方法と、決定した仕様で製作した
クッキーの透過率を述べる。

4.1.1 光量の測定方法
仕様通りに製作した、25mm角のCsI結晶用のシリコーンクッキーを用いてその透
過率を測定した。測定には、以下の光源と分光器を用いた。

• 紫外線 LED：SET, Inc. UVTOP310・・・波長 310nmにピークを持つ光源。

• 分光器：Ocean Optics USB2000・・・波長 184nmから 870nmまで約 0.4nmごと
にカウント数（0から 4095）を出力する。

分光器は、入射光がなくても 250カウントほどのノイズによる信号を出力する。そ
のため、分光器に光を入れずにこのデータを取得し、光を観測したデータから各測
定波長ごとにこのノイズを差し引き、光量の測定値とする。

4.1.2 シリコーンクッキーの透過率の定義
シリコーンクッキーの透過率とは、シリコーンの内部で光が透過する率である。こ
れを求めるにはシリコーン内部に入射する光量と、透過して出てくる光を測定しな
ければならない。しかし、実際に測定できるのは、シリコーンがある場合とない場合
の比であり、シリコーンがある場合、光源の光の一部はシリコーンの表面で反射す
るため、入射光が減少する。そこで、図 4.1に示すように、まず土台となるクッキー
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を透過する光量 I1を測る。これには反射と吸収が寄与する。次に、この土台のクッ
キーに調べたいクッキーを貼り、その透過光 I2を測定する。反射の効果は両者で共
通であるから、調べたいクッキーの透過率 T は次のように定義できる：

T =
I2

I1

× 100 (4.1)

spectro-
meterfiber

based cookie

UV LED

I1

spectro-
meterfiber

based cookie

UV LED
sample cookie

I2

図 4.1: 透過率の測定方法

4.1.3 透過率測定の結果
3.2章で決定した仕様で製作したクッキーの、波長 310nmでの透過率は 95%であっ
た（図 4.2）。
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図 4.2: 決定した仕様で製作したシリコーンクッキーの透過率
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4.2 加熱促進性能評価の方法
シリコーンクッキーは 2011年に製作し、予定された実験スケジュールの 2017年ま
で 6年間使用する。6年後でも透過率が低下しないかを知るために、クッキーを高温
に加熱して劣化を速め、短時間で 6年後の劣化を予測しその性能を見積もる。
時間と温度の関係は次に述べる関係式から求める。一般に、劣化すなわち化学変
化の過程における温度と時間の関係は、その物質固有の活性化エネルギーできまる。
反応速度を意味する速度定数 kはアレニウスの式とよばれる次の式で表せる [5]：

k = ae−
E

RT (4.2)

ここで、Eは活性化エネルギー、Rは気体定数、T は温度、aは定数である。これ
を時間 tで積分すると、∆tの時間における生成物の増加∆Cは

∆C = ae−
E

RT ∆t (4.3)

となり、logをとって
∆C ′ = ln ∆t − E

RT
(4.4)

となる。∆C ′は ln(∆C/a)である。材料の劣化によって変わる引張り強さや弾性率、
硬さや耐電圧、収縮などの物理的状態は∆C ′や∆Cによってきまる。すなわち、あ
る物理的状態に至る時間と温度の関係は式 4.4となり、E/Rを知れば任意の温度 T、
時間 tで起きる量と等しい化学変化を与える高温での短期間の条件を知ることができ
る。その高温、短時間で加速させたサンプルの劣化を調べることによって 6年後の
劣化状況を調べる。
クッキーに使用するシリコーンのE/Rを知るには、温度と時間のパラメータを変
えたサンプルを用意し、その劣化を調べ、同じ劣化状態となる温度と時間から 1/T

と ln ∆tのグラフをプロットすればよい。この 1/T に対する ln ∆tのグラフはアレニ
ウスプロットと呼ばれる。
本実験での物理的状態の測定には硬さを用いた。硬さはシリコーンの劣化で顕著
に変化する要素であり、また測定が容易であるためである。∆C ′は硬さに関係する
が、その関数の形は分からない。したがって単に同じ硬さ、すなわち同じ劣化状況
であるということだけを元に議論する。

4.3 サンプルの作成
いくつかの温度、時間で加熱したシリコーンのサンプルを作った方法を述べる。サ
ンプルは決定した仕様で製作した 2枚のシリコーンの板から小さい結晶用のクッキー
を切り出し、恒温槽に入れて加熱した。温度・時間の条件一つにつき 2つ以上のサ
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ンプルを用意した。あらかじめ土台とするガラス板を入れて目標の温度まで余熱し、
そこへクッキーを乗せ、取り出すまでの時間を加熱時間と定義する。クッキーは、下
の面はガラス板と接触し、上面は空気と接した状態である。使用した恒温槽は、50

℃までの温度制御が可能である SANYO MIR-552、200℃までの高温の制御が可能
な SANYO MOV-212F(U)の二つで、50℃のサンプルの製作は前者、60℃以上の高
温のサンプルには後者の恒温槽を用いた。いずれも± 1℃の精度でコントロールで
きる。恒温槽に入れた時間以外は、約 15℃から 20℃の実験室でガラス板に乗せ、上
面をラップフィルムで覆って保管した。サンプルは、50℃、60℃、100℃、150℃の
4つの温度で加熱し、その期間は 10分から長いもので 28日間である。

4.4 硬さの測定
4.4.1 測定方法
劣化の物理量として定義した硬さの測定方法を述べる。
力測定器（フォースゲージ）でサンプルのクッキーを押しあて、一定の押込みに
対する反発力を測定し、それを硬さとする。サンプルのクッキーやフォースゲージ
は図 4.3に示すように光学台に固定する。クッキーはスタンドを用いて光学台に固定
したガラス板にはりつけ、フォースゲージは手動のステージに固定する。フォース
ゲージの移動にはX軸スチールステージ（表示分解能粗：0.01mm、微：0.0005mm）、
フォースゲージは IMADA DS2-20N（表示分解能 1gf、測定レンジ 2kfg）を用いた。
はじめに、フォースゲージ自身の縮みを補正するため、クッキーをつけずに土台
のガラス板を押し、力の表示に対するフォースゲージの縮みを測定した。この縮み
にはガラス板が押されてたわむことによる変位も含まれている。測定系はガラス板
とフォースゲージを含めた全体であるため、フォースゲージとガラス板の変位は切
り分けず、ひとまとめとして考える。ただし、他の方法で固定した金属柱をフォース
ゲージで押した場合の変位と力の関係はガラス板を押した場合との違いがないため、
変位のほぼ全体はフォースゲージによるものである。フォースゲージがガラス板に
触れ、表示が 1gfとなる位置を基準にステージの微動ネジを少しずつ回して力表示を
記録した。微動ネジの最小目盛りは 0.0005mmである。その結果を図 4.4に示す。こ
のグラフを元に、クッキーを押して得た力の値に応じて移動量を決定する。
クッキーを押すのは 1.500mmとした。これは高温で長時間加熱し硬くなったクッ
キーをフォースゲージの最大測定値 2kgfの範囲内で測るためである。1.5mm移動さ
せるときには粗い方のネジを用いる。粗いネジの最小目盛りは 0.01mmである。
フォースゲージの先端には直径 5.1 mmのアクリル柱を固定し、これでクッキーの
中央を押す。中央の位置はおよそでよく、クッキーを貼り直して何度か測定する。
次のような流れで硬さを測定する。まずクッキーをガラス板に置く。フォースゲー
ジを移動し、フォースゲージの先端がクッキーに触れ、表示が 0から 1gfになる位置
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図 4.3: 硬さ測定の様子。上は横から見た絵、下は斜めから見た写真。フォースゲー
ジは下の手動ステージに厚さ 3mmのアクリル板を介して固定した。ステージは粗い
ものと細かいものの 2つの調節ねじがある。

を基準位置とし、粗いネジで 1.500mm押す。そこで、たとえば 1100gfと表示された
ら、図 4.4からこの力に対する変位は 0.065mm であることを読み取り、ステージを
さらに 0.065mmだけ移動させる。再びフォースゲージの値を読み、その力に対する
変位が 0.07mmであればさらに 0.005mmだけ移動させる。こうした微小な追加移動
を調整できるまで繰り返し、最終的な変位とそのときのフォースゲージの値を読み
取る。
目盛りは±0.002mmまで正確に読取れるため、位置の調整精度は力に換算すると

±2gfである。
測定の結果得られた、加熱時間と硬さの関係を図 4.5に示す。
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図 4.4: クッキーがない場合の移動量と力の関係。土台と圧力測定器のひずみがわか
る。硬さ測定の前後で測定した。

4.4.2 サンプルを製作した元のシリコーンの板の違い
4.3章で述べたように、サンプルは 200mm×200mmのシリコーンプレート 2枚か
ら製作した。図 4.5の丸いマークはシリコーンの 1枚目の板、三角のマークは 2枚目
の板から取り出したサンプルである。丸いマークのプレートの方が全体的に硬くなっ
ている。シリコーンの主剤と硬化剤の混合比は同じであるが、シリコーン液を硬化
するとき板によって恒温槽での温度変化が異なるため、製作直後の硬さが異なってい
る。したがって、2つのシリコーンからのサンプルは区別してそれぞれ解析を行い、
いずれも等しい結果となるかどうかを調べた。
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図 4.5: シリコーンクッキーの加熱時間に対する硬さ。温度の条件を図の右に示す。
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4.4.3 硬さ測定の誤差
2枚目のシリコーンの板の中でいくつかの場所から切り出したクッキーの厚さと硬
さを測定した結果、図 4.6、4.7に示すように厚さと硬さが位置によって異なった。硬
さの違いは 80gfほどあるため、図 4.5上のそれぞれのクッキーの硬さには 80gfの誤
差が含まれる。その他の要因で生じる誤差は小さいことを以下に示す。

0

-0.02

-0.07

-0.02

-0.02

-0.03

0.01

-0.03

-0.04

5.16mm

図 4.6: 三角のマークで示した２枚目のシ
リコーンプレートのそれぞれの位置での
厚さの差（単位はmm）。基準となる 0は
5.16mm。サンプルと同様にクッキー型に
切り取って測定した。
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792
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832

図 4.7: 三角のマークで示した２枚目のシ
リコーンプレートのそれぞれの位置での硬
さ (単位は gf)。サンプルと同様にクッキー
型に切り取って測定した。　　　　　　　
　　　　　　

厚さの違い
クッキーは力を加えると縮むため、バネと同じように長さと力を考えることがで
きる。クッキーのバネ定数が一定であるとして、図 4.6で得られた厚さの差 0.08mm

により測定する硬さがどれくらい変わるかを計算する。厚さが最小の 5.09mmで硬
さが F であるとすれば、最大の 5.17mmでは硬さは F × (5.17/5.09) = (F × 1.016)

であり、1.6%しか違わない。したがって、シリコーンプレートの厚さの違いは無視
する。

厚さ、位置の精度
クッキーの厚さは、フォースゲージがクッキーに触れて 1gfの値を出す位置とガラ
ス板に触れて 1gfの値を出す位置から算出する。クッキーを 7回ガラス板に貼り付け
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なおして測定すると、中央近辺の厚さの最大と最小の差は 0.01mmであった1。硬さ
測定の際にクッキーの表面の位置を真の値から 0.005mm間違うと、最も硬いもので
±6gf変わる。

同一シリコーンプレート内での硬さの違いの原因
同一プレート内で元々の硬さが異なる原因としては 3つの要素が考えられる。一つ
はガラス板からシリコーンを取り外すときにシリコーンに力を加えるため、押し縮
められて密度が高くなったこと。もう一つはシリコーンを硬化させるために 100℃
の恒温槽に入れるが、板の耳の部分は側面から熱が与えられて中央に比べて温度が
上がり、硬化が進むこと。三つ目は、板の中央部分は側面に比べラップフィルムが重
なるため温度が上がりにくく、外側に比べて硬化が進まなかったことである。

4.5 アレニウスプロット
硬さの測定から得られた図 4.5を元に、2枚目のシリコーンプレートのそれぞれの温
度で硬さが 1.05kgfとなる時間を算出し、加熱促進試験の要である、1/T と ln ∆(t/h)

のアレニウスプロットを描いた（図 4.8）。1.05kgfを選んだ理由は、2枚目のシリコー
ンプレートの全ての温度のサンプルでデータがあるからである。
図 4.8に示すように、4つの温度と時間の点はアレニウスの式の通り 1次関数となっ
た。これを最小二乗法によりフィットした結果、この傾きであるE/Rは (1.0±0.1)×
104[K]であり、シリコーンの劣化速度と温度の関係が得られた。

4.6 結果
4.6.1 全てのサンプルの硬さの検証
こうして 4.5章で得られたE/Rを式 4.4に代入して∆C ′をプロットし、全てのサ
ンプルの硬さ測定を検証する（図 4.9）。
この図を見ると、全ての測定点が一つの曲線の近傍にある。これは、アレニウス
プロットの妥当性を支持するものであるから、4.5章で得られたE/Rの値は正しい。

1クッキーの外側の厚さはその最大からさらに 0.01mm大きかった。
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厚み、位置の精度

クッキーの厚みは、フォースゲージがクッキーに触れて 1gfの値を出す位置とガラ

ス板に触れて 1gfの値を出す位置から算出する。クッキーを７回ガラス板に貼付け

なおして測定すると、中央近辺の厚みの最大と最小の差は 0.01mmであった1。硬さ

測定の際にクッキーの表面の位置を真の値から 0.005mm間違うと、最も硬いもので

±6gf変わる。

4.4 アレニウスプロット
硬さの測定から得られた図 4.3を元に、2枚目のシリコーンプレートのそれぞれの温

度で硬さが 1.05kgfとなる時間を算出し、加熱促進試験の要である、1/T と ln ∆(t/h)

のアレニウスプロットを書いた（図 4.6）。1.05kgfを選んだ理由は、2枚目のシリコー

ンプレートの全ての温度のサンプルでデータがあるからである。

　

4.5 結果（加熱温度とその時間と硬さのプロット）
アレニウスプロットの傾きE/Rは物質固有のものであるため、どの硬さ、すなわ

ちどんな劣化状態でも等しいものである。

硬さが 1.05kgfである一次関数の、150℃、100℃、60℃それぞれの時間と 50℃の

時間との差を計算し、硬さと時間のグラフでのそれぞれの温度を算出した時間だけ

ずらしてプロットした（図 4.7）。１枚目のシリコーンと２枚目のシリコーンの間の

ずれは、図 4.6から１枚目の 150℃と２枚目の 100℃での硬さがほぼ一致することか
1クッキーの外側の厚みはその最大からさらに 0.01mm大きかった。
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厚み、位置の精度
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4.4 アレニウスプロット
[K−1] 硬さの測定から得られた図 4.3を元に、2枚目のシリコーンプレートのそれ

ぞれの温度で硬さが 1.05kgfとなる時間を算出し、加熱促進試験の要である、1/T と

ln ∆(t/h)のアレニウスプロットを書いた（図 4.6）。1.05kgfを選んだ理由は、2枚目

のシリコーンプレートの全ての温度のサンプルでデータがあるからである。

　

4.5 結果（加熱温度とその時間と硬さのプロット）
アレニウスプロットの傾きE/Rは物質固有のものであるため、どの硬さ、あるい

はどんな劣化状態でも等しいものである。

グラフ 4.6の一次関数上の、150℃、100℃、60℃それぞれの時間と 50℃の時間

との差を計算し、硬さと時間のグラフでのそれぞれの温度を算出した時間だけずら

してプロットした（図 4.7）。１枚目のシリコーンと２枚目のシリコーンの間のずれ

は、図 4.6から１枚目の 150℃と２枚目の 100℃での硬さがほぼ一致することから、
1クッキーの外側の厚みはその最大からさらに 0.01mm大きかった。
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図 4.8: 硬さが 1.05kgfとなる条件から得たアレニウスプロット。fittingの結果、この
傾きであるE/Rは (1.0±0.1) × 104[K]であった。
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図 4.9: ln ∆( t
h
) + E

RT
に対する硬さ。E

R
はアレニウスプロットの図 4.8に基づいて

(1.0±0.1) × 104[K]を用いた。温度の条件は図の右に示す。
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4.6.2 KOTO実験での使用に向けた見積り
KOTO実験はシリコーンクッキーを 6年間使用するが、6年後の劣化状況を 4.6.1

章の結果から見積もる。クッキーの温度は、接続するPMTとCsI結晶の温度、そし
てこれらの熱伝導率によってきまる。熱源は主にPMTの電源とアンプであり、この
熱がPMTを介してクッキーに伝わる。2011年 9月に行われたKOTO実験のカロリ
メータ部分のみの真空試験では、真空タンクの外から連結された銅の板とPMTの電
源を介して冷却したが、アンプと電源は 45℃近くまで上昇した。このような温度で
はPMTの信号の質や、CsI結晶の発光量を悪くするため、本実験では冷却方法を改
良する。しかし、安全のために 50℃で 6年間使用した場合を考える。

50℃、6年後のクッキーの透過率を知るには、その時間と温度から ln ∆( t
h
) − E

RT

を計算し、図??を参考にしてこれと同じ硬さのクッキーの透過率を知ればよい。製
作したサンプルでは 150℃で 6.7時間と 22.3時間の間にその値がある。それより長
い 50時間のサンプルの透過率は図 4.10に示すように波長 310nmで 89±2%である。
したがって、50℃、6年後のクッキーの透過率は 89±2%より高い。
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図 4.10: 150℃で 50時間加熱した２枚目のシリコーンプレートからのサンプルの透
過率。CsI結晶の発光波長 310nmで透過率は 89%である。
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4.7 まとめ
シリコーンのクッキーの経年劣化を、加熱劣化促進試験により硬さを指標として
調査した。その結果、シリコーンのクッキーは、製作直後の透過率は 95%であるが、
50℃の環境に 6年間置いても 89±2%以上であることを見積もった。
また、クッキーとCsI結晶、PMTとの接続の力は、ガラスで調査した結果、一度
も外さない限り時間とともに強くなる。
したがって、KOTO実験がデータを取得する 6年の間、50℃以下の環境であれば、
クッキーはCsI結晶の光を PMTの光電面に導く役目を果たすことがわかった。
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第5章 課題・考察と展望

以下に、光接続にシリコーンを用いることの課題と考察、展望を述べる。

• 真空に置くことによる劣化について、室温で 2.5ヶ月置いたものを測定した結
果、波長 310nmでの透過率は 90%であった。これの長期試験は継続中であり、
さらに減少しないか調べなければならない。

• 2011年 8月から 9月にかけ、KOTO実験のカロリメータ部分のみの真空試験
を行ったところ、シリコーンクッキーの波長 310nmでの透過率が全体的にお
よそ半分に低下した。真空容器内に置いていた機器や道具の、真空での使用前
の物とともにシリコーンクッキーを真空に置き、透過率の調査をしたところ、
PMT の電源とアンプをつなぐケーブル1とともに真空に置いたものの透過率の
スペクトルが、悪くなったクッキーのそれに一致した。このケーブルに含まれ
る何かが真空中で揮発し、シリコーンに取り込まれてその透過率が悪くなった
と考えられる。真空試験では真空度は約 0.04Paに達し、このケーブルは、そ
れと繋がる電源やアンプの温度から 40℃ほどの熱を持っていたと考えられる。
こうした問題を避けるために、真空での使用の前には、同じ真空容器に入るす
べての物質について、シリコーンの透過率に悪影響がないか調査し、悪いもの
があれば、実験前に揮発させて取り除く必要がある。

• 製作する回によって、製作直後の透過率が波長 310nmで 91%ほどのシリコー
ンがあった。この原因は分かっていないが、製作中に透過率を悪くするものが
吸着した、あるいは、そのシリコーンの液がそもそも悪かったなどの理由が考
えられる。製作したロットごとに、その透過率を確認することが必要である。
繰り返される場合はいろいろな条件を変えて製作し、原因を調査しなければな
らない。

• シリコーンの素材の中には、高屈折率のもの（波長 589nmで 1.54など）があ
る。これを用いた場合のCsI結晶からPMTへの垂直入射光の反射率は 1.4%と、
選定したTSE3032に比べて 1.6%高い。わずかでも光量を上げたい場合はこの
高屈折率のシリコーンを検証すること。ただし、引張り強さ、硬さを調べ、ま
た価格が高いことをふまえて検討しなければならない。

12012年 3月末、助教の外川学氏の調査による。
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第6章 まとめ

KOTO実験のカロリメータに用いる、CsI結晶とその光を電気信号に変換するPMT

の光学的接続のためのシリコーンの選定を行い、TSE3032をシリコーンの主剤と硬
化剤の重量比を 100:4で混合した厚さ 5mmのクッキーを選び、製作した。また、そ
の透過率の長期安定性について加熱劣化促進試験を行った。その結果、製作から実
験を終える 6年後まで 50℃で使用しても、波長 310nmでの透過率は 89%以上を保
ち、KOTO実験の使用に耐えることがわかった。
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く、気楽に話ができ、いつも笑顔で、ともに過ごすことが楽しく、そしてうれしかっ
たです。本当に、ありがとう。
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