Dark matter search by
highly radiopure Nal(Tl)

K.FUSHIMI
1. COMMENT ON XENON 1T RESULT

2. PURIFICATION OF NAI(TL)
3. RESULT OF PURIFICATION
4. DISCUSSION
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Expected signal of Solar axion in XENON 1T

400 L — ABC axion | — 1y, |
— Y7 Fe axion — 20 keV/c? ALP

S Jao = 5% 1012 —— Primakoff axion
jé’ 300 gl =1x10°
S Jay = 2X10710 Gev!
e
g 200
=
o]
i

100

0

0 5 10 15 0 5 10 15 20 25 30
Energy [keV] Energy [keV]



Various fits

(a) Tritium
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XENON 1T results

Solar axion (90% C.L.)

[ gae < 3.7 x 10712

Jaegl) < 4.6 x 10718
\JaeJay < 7.6 X 10722 GeV~*

A

and

Jae * 0
YaeYay = gaegcetzf * 0

Neutrino magnetic moment (90% C.L.)

w, € (1.4,2.9) x 10~ 11y,



Next step after XENON 1T

Verification of their result by

>Other group of Xe
o LZ: Construction in progress.

>Other group of other target
> Need low BG ~ 10 dru and 1-ton mass
> Nal(Tl) is one of the lowest BG target.



PICOLON

Pure Inorganic Crystal Observatory for LOw-energy Neutr(al)ino

Aim
Search for dark matter and fundamental processes in nuclear and particle physics.

Purification of Nal(Tl) has been done.
KamLAND-PICO: 1ton



プレゼンター
プレゼンテーションのノート
徳島大学ではPICOLONプロジェクトとして、Dark Matterの発見を目的に活動しています。また、DAMA/LIBRAが主張するWIMPsの季節変動信号の検証ために、彼らと同じターゲットであるNaI(Tl)検出器による直接探索を目指します。2020年度末までに、NaI(Tl)結晶9個製造して、実際にDark Matter探索を行うことを計画しています。現状は、DAMAに匹敵するような低バックグラウンドNaI(Tl)検出器を作ることが重要な課題となります。NaI(Tl)結晶に含まれる不純物が主たるバックグラウンド源となるため、結晶の高純度化が求められます。


Previous results on purification

Ingot26 Ingot37 Ingot53 Ingot68 Ingot71
(2015) (2016) (2017) (2018) (2018)

Crystal size 3" x3” 4”¢p x 3” 5"¢p x4” 3"¢p x3” 3"¢Pp x3” 5”¢h X 5”
natk (ppb) 2630 ~120 ~130 ~120 ~20 <20
232Th (ppt) 0.4=%*0.5 3.7*x0.5 2.9+0.6 3.1+3.3 1.7%0.2 <4
2381 (ppt) 4.7%0.3 5.9%+0.3 29+1 7.6x0.3 9.7%x0.8 <10
210pp (uBg/kg) 29.4*6.6 ~ 2300 7565 7519 1076 <50
Pb resin Pb resin Pb resin Pb resin
Purification T T T T e
thod Cation Cation Cation Cation crystallizatio
methods exchange exchange exchange exchange nXx?2

- resin resin resin resin -


プレゼンター
プレゼンテーションのノート
これまでの結晶ではUとThについては、目標濃度を達成してきました。Kについては、2018年に製造したIngot71で初めて目標濃度である20ppbを達成しました。このときは、先ほど紹介したCOSINEというグループが行っていた再結晶法を取り入れたことで、Kの除去に成功しました。それによって、残す課題はPb210のみとなりました。このPb210は2015年に製造したIngot26では目標濃度を達成しました。しかし、このときの樹脂の使用条件が複雑であったため、それ以降の結晶ではその条件を再現できないという状況が続いています。なので、同じ樹脂を使用しているにもかかわらず、Pbの濃度は高くなっています。とはいえ、樹脂が本来の効果を発揮してくれれば、十分にPb濃度が下がることが期待できるので、次の結晶はKの除去に有効な再結晶と鉛吸着樹脂を組み合わせて純化を行うことにしました。



Ingot #83 (Previous Nal(Tl))

Double re-crystallization Pbl,  ppl,
Pbl, Pbl,

e Remove 4°K in Nal powder.
e Kl is well soluble in water.

Cation exchange resin

e Remove Pbion in Nal powder.
* Pbl, is not well soluble in water.

Re-crystallization




Result of purification for Ingot #83
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Investigation of purification methods

—~—

: : Pbl,  ppl,
Pb removal by re-crystallization Pbl,  ppl,

* Pbl, is not water soluble.
e Pb remains in Nal powder.

K removal by re-crystallization

e Kl is well soluble in water.
e K moved to water and removed from Nal powder.




Test of resin effectiveness
(K.Kanemitsu JPS meeting March 2020)

The effectiveness was verified by measuring the Pb concentration
in Nal solution before and after resin processing.

& Procedure
e Make Pbl2 added Nal solution.
* Pour Nal solution through the

resin.
@ Resins
A: For Ingot 26 to 83
B:A similar resin to A.
C,D: Other new resins for Pb removal.


プレゼンター
プレゼンテーションのノート
結局、これまでの結晶で樹脂の有効性が確認できていません。そこで、次の結晶を作る前に、樹脂を使用して純化したNaI水溶液に含まれるPb濃度を測定し、樹脂によるPb除去効果を確認する実験を行いました。実験方法はまず最初に NaI水溶液にPbを添加します。これは、期待するレベルのPb除去効果を発揮したとき、濃度が低くなりすぎてICP-MSの検出限界以下となってしまうからです。そのため、あらかじめPb濃度を高くしています。次に、様々な樹脂にNaI水溶液を通液します。今回これまで使用していた樹脂Aに加えて新たに3種類の樹脂についても使用しました。樹脂BはAと似た性質を持つ樹脂です。樹脂CとDは、Pb除去に有効な樹脂としてサンプルを手に入れたので実験に使用しました。最後に、これらの樹脂に通液したNaI水溶液中のPb濃度をICP-MSで測定しました。
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Test of resin effectiveness
(K.Kanemitsu JPS meeting March 2020)
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プレゼンター
プレゼンテーションのノート
測定結果はこの図のようになりました。この赤のラインは樹脂に通液する前のPb濃度です。緑の点が各樹脂を使用して純化したNaI溶液中のPb濃度です。つまり、この赤のラインからどれだけ下がったかでPb除去効果が評価できます。樹脂AとBはほとんどPb除去効果が得られませんでした。樹脂CはPb濃度が約1/20以下に減少しました。また、樹脂DはPb濃度が約1/30に減少しました。この結果から、これまでの結晶では樹脂Aが機能していなかった可能性が高いと言えます。また、樹脂CとDは十分なPb除去効果がありました。




Purification of Ingot #85

€ Re-crystallization

1. Spatulated Nal solution at 100 °C.

2. Pure Nal crystallize and Kl remains in water.
3. Get the Nal by suction filtration.

€ Resin for Pb reduction

1. 2resins “C” and “D”

2. Clean booth filled with pure N, gas.



プレゼンター
プレゼンテーションのノート
実際に行った純化の様子をお見せします。これは、NaIの水溶液を樹脂に通液している様子です。樹脂がPbを上手く吸着してくれれば、Pbの濃度が下がることが期待できます。再結晶の原理はまず最初に、 NaIの原料を100℃で水に溶解して飽和溶液を作ります。完全に溶解したのを確認した後、撹拌させながらゆっくりと室温（約25℃）まで冷却します。温度が下がると溶解度が下がるので溶けきれなくなったNaIは析出します。一方で、natKは溶解度に対して圧倒的に少ないので溶液中に残ります。そして、最後に析出したNaIを、吸引ろ過を行うことで溶液と分離します。１回の再結晶の流れはこのようになっていて、これを2回繰り返しました。このようにNaIの純化を行って、結晶Ingot76を作りました。




Crystal condition of Ingot #85

Clear and no bubble Q




EXperlmentaI setup (At Tokushlma)
. W1

Shield: Pb 20 cm and OFHC 1 cm
Circuit and DAQ:
* Data taken by CAMAC.
e Pulse shape discrimination (PSD) is as described in NIMA.
e K.Ichihara et al., Nucl. Instr. & Meth. in Phys. Res. A 515 (2003) 651.



Ingot85 PSD

Ingot85 Ingot20
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Standard Nal(Tl)
Present Nal(Tl) Ingot #85

Alpha ray events decreased!!
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Alpha ray events

2~ 4 MeV,,
No prominent peak observed!!

210po is supposed to be less than 50 uBg/kg.
Alpha

Alpha rate (1700~3500 ch)7>225.1 07*107{-6} /sec/kg
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Origin of continuous alpha ray
By H.Ito (ICRR)

Al 35
a < 3.03 X103 /hr/cm2 (90% CL) = Agree with continuous rate.
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Schedule of PICOLON-I construction

The concentration of 2!°Po will be precisely calculated after taking more
data.

New and large ingot will be constructed immediately.

Installation of Kamioka Underground lab.
> The large volume module will be installed. (After September)

> The number of modules will be 4. (I mentioned that we install more than 9
modules in Kakenhi application...)

o COVID-19 situation is worrisome problem.



Future prospect of solid-state scintillators

R [cm]
Purification method is established. Wia 25 30 35 40 45 50

Further purification will be done.

Application to other scintillator materials.

Still high BG ~ 1 /keV/day/kg. E —40

We need 10* /keV/day/kg Y oo}

BG from out of the Nal(Tl) crystal is the main sk

component. | 2
We need to get the low BG fiducial. ~1003 505 1000 1500 2000 2500

R? [cm?]

XENON 1T: Presentation on June 17, 2020



BG component of Ingot 71
(#*°Pb = 800 uBqg/kg)

BG from out of the Nal(Tl) is the next problem. histo
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Entries 22414
Mean 78.95
RMS 53.22

10
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*47 active shield. L

I
* KamLAND or similar detector system is the best active |
shield.

* A new tank will be constructed in Kamioka.

*Active shield between surroundings and the FV.
o ELEGANT V and ELEGANT VI
> FV was far from the PMTs.

We need collaborators!!

Csl scintillator

ELEGANT VI
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