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概要

スーパーカミオカンデ（SK）実験は、現在太陽ニュートリノ観測に関して統計量が世界最大である水チェレ

ンコフ実験であり、1991 年に建設が始まり、1996 年より観測を開始した。SK の総体積は 50 kton、有効体積は

22.5 ktonである。

1960年代よりいくつもの実験で、観測された太陽ニュートリノのフラックスが、標準太陽模型により予想される

量よりも少ないという結果が得られた。これを太陽ニュートリノ問題と呼び、長年解決されなかった。

SK実験による太陽ニュートリノ観測の結果と、SNO（Sudbury Neutrino Observatory）実験による太陽ニュー

トリノ観測の結果を比較することで、ニュートリノ振動と呼ばれる現象を証明した。これらの功績により、2015年

にノーベル物理学賞が授与された。

現在、SKではニュートリノ振動パラメータである、ニュートリノ混合角 θ12、ニュートリノの質量の二乗差∆m2
21

の測定のために、太陽ニュートリノ観測を行っている。また、これらのニュートリノ振動パラメータの精密測定に

はより多くのデータが必要になる。そこで現在 SKの約 8倍の有効体積をもつハイパーカミオカンデ（HK）実験が

計画されている。

HK実験は、次世代の超大型水チェレンコフ実験計画である。HKは 2020年の建設開始、2027年の測定開始が

計画されており、現在建設に向けた基礎研究が進んでいる。HK検出器は岐阜県飛騨市神岡鉱山内の地下 650 mに

位置する予定である。HKの総体積は 258 kton、HKの有効体積は 187 ktonである。

SK/HKでの太陽ニュートリノ観測では、放射性ラドン 222Rnがバックグラウンドとなる。SK検出器では検出

器はステンレス製であり、周辺環境からの 222Rnの侵入は抑えられていたが、HKの外検出器はコンクリート製で

あり、コンクリートと OD内部の間には水の透過を防ぐために、高密度ポリエチレン（HDPE）と呼ばれる合成樹

脂素材が用いられる予定である。合成樹脂による 222Rnの遮蔽は完璧ではなく、ガスが空気中で HDPEシートを

透過する現象が観測され、ラドン透過率が測定されている。しかし、実際に使用する HDPEシートのラドン透過率

は不明なため、現在は他の HDPEの空気中でのラドン透過率測定実験の結果から推測した値を用い、HK検出器の

デザインがなされているが、先行研究での HDPEの空気中ラドン透過率は、製品によるばらつきがあるため、実際

に使用する製品による水中でのラドン透過率測定が必要である。

本論文では、まず原理実証のために HDPEの空気中でのラドン透過率を測定し、次に水中でのラドン透過率を実

験的に評価した。空気中/水中でのラドン透過率測定実験を行うために、シート状素材のラドン透過率測定用セルを

開発し、実際に測定に用いた。また水中のラドン濃度を測定するために、液相に存在する 222Rn を気相に移すた

めの中空糸膜という装置を、ラドン検出器と組み合わせて測定を行った。空気中でのラドン透過率測定を行った先

行研究では、HDPEのラドン透過率は (0.37 ∼ 1.9)× 10−7 cm2/sec という結果が報告されているが、本研究では

HKに使用される予定の HDPEの水中ラドン透過率として、(1.2± 0.4)× 10−7 cm2/secという結果が得られた。
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第 1章

序論

ニュートリノは電荷を持たないスピン
1

2
の素粒子であり、電子ニュートリノ、ミューニュートリノ、タウニュー

トリノの 3種類、及びそれらの反粒子が存在する。素粒子物理学において、強い相互作用、弱い相互作用、電磁相

互作用の 3つの基本的な相互作用を記述するための理論である標準模型においてニュートリノの質量はゼロでとさ

れているが、1998年にスーパーカミオカンデ（SK）実験と SNO実験によりニュートリノ振動と呼ばれる現象の証

拠が発見され、ニュートリノの質量がゼロではないと考えられている。

現在 SKでは、ニュートリノ研究の課題のひとつである、ニュートリノ混合角 θ12、ニュートリノの質量二乗差

∆m2
21 の測定のために、太陽ニュートリノの観測を行っている。SK実験は現在太陽ニュートリノ観測に関して統

計量が世界最大である水チェレンコフ実験であり、ニュートリノの性質解明のため精密な測定が進行中である。

しかし、より精密な観測のためにはより多くのデータが必要になり、現在次世代の超大型ニュートリノ検出器で

ある、ハイパーカミオカンデ（HK）実験が計画されている。

HK実験は、2020年の建設開始、2027年の観測開始を予定している、次世代のニュートリノ観測実験計画であ

る。HK検出器は SKの約 8倍の有効体積を持ち、光の検出効率が SKの約 2倍になる予定である。HKの目的は、

CP対称性の破れの観測、ニュートリノの質量階層の決定、太陽・大気ニュートリノなどの観測によるニュートリノ

振動パラメータの精密測定、超新星ニュートリノなどの宇宙ニュートリノの観測、陽子崩壊探索である。

太陽ニュートリノ観測では、放射性同位体であるラドン-222（ 222Rn）がバックグラウンドとなる。SK実験では

検出器はステンレス製であり、周辺環境からの 222Rn の侵入は抑えられていたが、HK 実験の外検出器と岩盤の

間には、高密度ポリエチレン（HDPE）と呼ばれる合成樹脂素材が用いられる予定である。一般に合成樹脂による

気体の遮蔽は完璧ではなく、 222Rnガスが空気中で HDPEシートを透過する現象が観測され、ラドン透過率が測

定されている。しかし、実際に使用する HDPEシートのラドン透過率は不明なため、現在は他の HDPEの空気中

でのラドン透過率測定実験の結果から推測した値を用い、HK検出器のデザインがなされているが、先行研究での

HDPEの空気中ラドン透過率は、製品によるばらつきがあるため、実際に使用する製品による水中でのラドン透過

率測定が必要である。

本研究の目的は、実際に使用される予定の HDPEシートの水中でのラドン透過率を実験的に評価し、HK検出器

のデザイン精度を高めることである。

本論文はまずニュートリノ研究の現状を紹介し、SK実験、HK実験について説明する。次に本研究に用いた、実

験原理、実験装置の開発について説明し、空気中及び水中でのシート状 HDPEのラドン透過率測定について述べ

る。最後に得られた結果について議論し、結論を述べる。
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第 2章

ニュートリノ研究の現状

本章ではニュートリノの性質、標準的なニュートリノ振動理論、太陽ニュートリノ観測の現状と結果について説

明する。

2.1 ニュートリノの性質

この節では素粒子標準模型、標準模型でのニュートリノの性質について説明する [1][2]。

素粒子標準模型とは、素粒子物理学において、強い相互作用、弱い相互作用、電磁相互作用の 3つの基本的な相

互作用を記述する理論のである。標準模型の素粒子には、物質を構成するフェルミ粒子、相互作用を媒介するゲー

ジ粒子、ヒッグス粒子がある（図 2.1）。フェルミ粒子は電磁相互作用、弱い相互作用が関与するレプトン（表 2.1）

と、電磁相互作用、弱い相互作用、強い相互作用が関与するクォーク（表 2.2）に大別される。

図 2.1 標準模型における素粒子 [3]
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表 2.1 レプトンの種類 [4]

質量 電荷（単位：素電荷 e）

電子 e− 0.5110 [MeV] -1

電子ニュートリノ νe < 2 [eV] 0

ミュー粒子 µ− 105.7 [MeV] -1

ミューニュートリノ νµ < 0.19 [MeV] 0

タウ粒子 τ− 1.777 [GeV] -1

タウニュートリノ ντ < 18.2 [MeV] 0

表 2.2 クォークの種類 [4]

質量 電荷（単位：素電荷 e）

アップ（up） u 2.2+0.5
−0.4 [MeV] 2/3

ダウン（down） d 4.7+0.5
−0.3 [MeV] -1/3

チャーム（charmed） c 1.275+0.025
−0.035 [GeV] 2/3

ストレンジ（strange）s 95+9
−3 [MeV] -1/3

トップ（top） t 173.0± 0.4 [GeV] 2/3

ボトム（bottom） b 4.18+0.04
−0.03 [GeV] -1/3

レプトンには電荷 −eを持つ電子 e−、ミュー粒子 µ−、タウ粒子 τ−、及びこれらの 3種類の荷電レプトンに対応

する、電子ニュートリノ νe、ミューニュートリノ νµ、タウニュートリノ ντ の 3種類とそれらの反粒子が存在する。

ニュートリノは 14Cのベータ崩壊

14C → 14N+ e− (+ν̄e)

において、電子がエネルギー保存を満たすように 2体崩壊するときに期待される単一エネルギースペクトルでは

なく、連続スペクトルになることから 1930年に Pauliにより存在が予言された。

実験的には、1956年に Reinesと Cowanにより原子炉起源の反電子ニュートリノ νe が、1962年に Lederman、

Schwartz、Steinbergerらによってミューニュートリノ νµ が、1997年から丹羽らにより開始された DONUT実験

によってタウニュートリノ ντ が発見された。

素粒子物理学の標準模型ではニュートリノは以下の性質を持つとされている。

・ 3種類の荷電レプトンに対応する 3種類のニュートリノが存在し、レプトン数は世代 (e, νe)、(µ, νµ)、(τ, ντ )

ごとに保存する。

・ニュートリノの質量は厳密にゼロで、左巻き（反ニュートリノは右巻き）である。

・ニュートリノと反ニュートリノは区別できる別のものである。

しかし太陽ニュートリノの観測等から、ニュートリノ振動と呼ばれる現象の証拠が発見された。

2.2 ニュートリノ振動

ニュートリノ振動は、ニュートリノが有限の質量をもつときに起こる現象である。本節では標準的なニュートリ

ノ振動について述べる [5]。
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ニュートリノ（νe, νµ, ντ）は荷電レプトン（e, µ, τ）に対応する状態で定義され、これを Flavor 固有状態（

να, α = e, µ, τ）といい、質量固有状態（νj , j = 1, 2, 3：世代）の重ね合わせで表される。

|να⟩ =
∑
j

Uαj |νj⟩ (2.1)

ここで Uαj は PMNS行列（Pontecorvo-Maki-Nakagawa-Sakata Matrix）と呼ばれ、cij = cos θij、sij = sin θij

が、質量固有状態 i、j 間のニュートリノ混合角を θij として式 2.2のように書ける。

Uαj =

 c12c13 −s12c13 s13
s12c23 + c12s23s13 c12c23 − s12s23s13 −s23c13
s12s23 − c12c23s13 c12s23 + s12c23s13 c23c13

 (2.2)

ある質量固有状態 j の運動量を p、質量をmj として、νj のエネルギー Ej を式 2.3のように表す。

Ej =
√
p2 +m2

j (2.3)

Flavor固有状態の時間発展は式 2.4のように書ける。

|να(t)⟩ =
∑
j

Uαj |νj⟩ e−iEjt (2.4)

ニュートリノは常に相対論的であるので、式 2.3は式 2.5のように近似できる。

Ej ≃ p+
m2

j

2p
(2.5)

ここからは 2 Flavor間のディラックニュートリノ振動の概要を説明する、つまり

να =

(
νe
νµ

)
, U =

(
cos θ12 sin θ12
− sin θ12 cos θ12

)
, να =

(
ν1
ν2

)
(2.6)

であるとき、νe、νµ は以下のように書ける。

|νe⟩ = cos θ12 |ν1⟩+sin θ12 |ν2⟩ (2.7)

|νµ⟩ =− sin θ12 |ν1⟩+cos θ12 |ν2⟩

時刻 t = 0で νe であったものが、時刻 t = tで νµ となる確率は以下のようになる、ここで L (= ct cは光速)は

ニュートリノの進んだ距離である。

P (νe → νµ) = |⟨νµ | νe⟩|2 (2.8)

=
∣∣∣sin θ12 cos θ12(1− e−i(E1−E2)t)

∣∣∣2 (2.9)

= sin2 2θ12 sin
2 ∆m2

4E
L (2.10)

∆m2
21 =

∣∣m2
2 −m2

1

∣∣2
振動パラメーター θ12,∆m2

21 は実験により決定する必要がある。

またニュートリノ実験に関して、以下のような未解決問題がある。
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・ CP対称性を破る位相角 δCP の値（ゼロか有限値か）。

・ニュートリノの質量階層構造（順階層か逆階層か）。

・ニュートリノはマヨラナ粒子であるか。

・ステライルニュートリノは存在するか。

・ニュートリノの質量の絶対値。

これらの問題を解決するために様々なニュートリノ観測実験が進行中・計画中である。

2.3 太陽ニュートリノ

本節では θ12,∆m2
21 の決定に重要なデータを与えている太陽ニュートリノ観測について説明する。太陽には標準

太陽模型（Standard Solar Model, SSM）という模型があり、SSMによると太陽内部での核融合反応は以下のよう

に書ける。

4p → α+ 2e+ + 2νe + 26.7MeV − Eν (2.11)

恒星内部におけるニュートリノ生成には、pp-chain（図 2.2）と CNO cycle（図 2.3）と呼ばれる過程がある。

pp-I

p + p → 2H+ e+ + νe ppニュートリノ (2.12)

p + e− + p → 2H+ νe pepニュートリノ (2.13)

2H+ p → γ + 3He (2.14)

3He + 3He → α+ p + p

pp-I（ 7Beニュートリノ）

3He + α → 7Be + γ (2.15)

7Be + e− → 7Li + νe
7Li + p → α+ α

pp-III（ 8Bニュートリノ）

7Be + p → 8B+ γ (2.16)

8B → 8Be∗ + e+ + νe
8Be∗ → α+ α

hepニュートリノ

3He + p → 4He + e+ + νe (2.17)

CNO cycle1
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12C+ p → 13N+ γ (2.18)

13N → 13C+ e+ + νe
13C+ p → 14N+ γ (2.19)

14N+ p → 15N+ γ

15O → 15N+ e+ + νe
15N+ p → 12C+ 4He

CNO cycle2

15N+ p → 16O+ γ (2.20)

16O+ p → 17F + γ

17F → 17O+ e+ + νe
17O+ p → 14N+ 4He

恒星中心の温度が T ∼ 1.8× 107 Kを超えると、CNO cycleが pp-chainよりも主要な核融合反応になるが、太

陽中心の温度は T ∼ 1.5 × 107 Kであるので、pp-chainが主要な核融合反応であり、pp-chainによって放出され

るニュートリノは全体の 98.5%程度である。

また標準太陽模型による地球で観測される太陽ニュートリノのフラックスの予想は図 2.4に示す。
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図 2.2 太陽核融合反応 pp-chain[6]
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Cycle2Cycle1

図 2.3 太陽核融合反応 CNO cycle[6]
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図 2.4 標準太陽模型による地球で観測される太陽ニュートリノフラックスの予想 [6]

ここで過去に行われた、または現在行われている太陽ニュートリノ観測実験とその結果を紹介する。

・ Homestake（1970-1993）[7][8]

ターゲットは 37Clであり、体積は C2Cl4 が 615 tonである。

νe +
37Cl → e− + 37Ar の反応により νe を検出する。

エネルギーしきい値は 0.814 MeVであり、主な観測対象は 7Be ν, 8B ν である。

初の太陽ニュートリノ観測を行った。

SSM で予想される 37Cl に対する電子ニュートリノの反応頻度は 7.6+1.3
−1.1 SNU （Solar Neutrino Unit,

10−36 captures per atom per second）[9]であり、1970年から 1993年の観測結果の平均は 2.52± 0.23と

なった。

・Kamiokande II/III（1987-1995）[10]

水チェレンコフ検出器であり、総体積は 4500 tonである。

νx + e− → νx + e− の反応によりすべての Flavorのニュートリノ（νx, x = e, µ, τ）を検出するが、散乱断

面積は Flavorにより異なる。

解析のエネルギーしきい値は 7 MeVであり、主な観測対象は 8B ν である。

初めてニュートリノが太陽方向から来ることを確認した。

Kamiokende II/IIIを合わせた 8B ν の観測結果は (2.80± 0.19(stat)± 0.33(syst))× 106 cm2sec−1 となっ

た。これは SSMで予想される値の 49%から 64%に対応する。

・ SAGE（1990-2001）[11]、GALLEX（1991-1997）/GNO（1998-2003）[12][13]

ターゲットは 71Gaであり、最終的な体積は 50 ton（SAGE）、100 ton（GALLEX）である。
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νe +
71Ga → e− + 71Ge の反応により νe を検出する。

エネルギーしきい値は 0.233 MeVであり、pp ν に感度があることが特徴である。その低いエネルギーしき

い値により、初の pp ν の観測を行った。

SSM で予想される 71Ga に対する電子ニュートリノの反応頻度は 128+9
−7 SNU[9] であり、観測結果は、

70.8+5.3
−5.2(stat)

+3.7
−3.2(syst) SNU（SAGE）、77.5± 6.2(stat.)+4.3

−4.7(syst.) SNU（GALLEX）だった。

・ Super-Kamiokande（1996-）[14]

水チェレンコフ検出器であり、総体積は 50000 tonである。

νx + e− → νx + e− の反応により νx, x = e, µ, τ を検出する。

解析のエネルギーしきい値は 3.5 MeVであり、Kamiokande実験と同様に主な観測対象は 8B ν である。

初めてニュートリノ強度の時間変動とエネルギースペクトルの観測を行った。
8B ν の観測結果は (2.44 ± 0.05(stat)

+0.09
−0.07(syst)) × 106 cm2sec−1 となり、SSMで予想される値との比は

0.474+0.010
−0.009

+0.017
−0.014 となった [15]。

現在もニュートリノ強度の昼夜変動とエネルギースペクトルの精密観測を行っている。

・ SNO（1999-2006）[16]

ターゲットは重水素（d）であり、体積は 1000 tonである。

弾性散乱（ES）νx + e− → νx + e−

荷電カレント反応（CC）νe + d → p + p + e−

中性カレント反応（NC）νx+d → νx+n + pの反応によりすべての Flavorのニュートリノ（νx, x = e, µ, τ）

を検出する。

NC反応では、重水素に対するニュートリノの散乱断面積が Flavorによらないので、標準的なニュートリノ

振動（Flavor間の振動）をした場合でも太陽ニュートリノフラックスの観測ができる。
8B ν のフラックスの観測結果は ES：(2.39 ± 0.34(stat)

+0.16
−0.14(syst)) × 106 cm2sec−1、CC：(1.75 ±

0.07(stat)
+0.12
−0.11(syst))× 106 cm2sec−1[17]、NC：(5.09+0.44

−0.43(stat)
+0.46
−0.43(syst))× 106 cm2sec−1 となった。

・ Borexino（2007-2016）[6]

液体シンチレータ検出器であり、液体シンチレータの総体積は 266 tonである。

νx + e− → νx + e− の反応により νx, x = e, µ, τ を検出する。

解析のエネルギーしきい値は 0.19 MeV であり、初の ppニュートリノ、 7Beニュートリノのリアルタイム

観測を行った。

ニュートリノ振動を仮定した SSMで予想される電子ニュートリノのフラックスと一致した。

これらの実験による、SSM で予想されるニュートリノフラックスと比べ、観測結果が有意に少ない現象は、太

陽ニュートリノ問題と呼ばれ、長年未解決であったが、2001年頃、SKでの 8B ν（ES）の測定結果と SNOでの
8B ν（CC）の測定結果を比較することで、太陽ニュートリノ振動の証拠が発見された。この功績によりノーベル物

理学賞が授与された。以上の結果より、現在では太陽ニュートリノ振動が存在するのは確実と考えられており、現

在ニュートリノ振動のパラメータの精密測定が行われている。

2.4 振動パラメーター

現在の SKによるニュートリノ振動パラメータの最新結果は以下の通りである [18]。
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sin2 θ12 = 0.310± 0.014 (2.21)

∆m2
21 = (4.82+1.20

−0.60)× 10−5 eV2

また液体シンチレータを用いた反ニュートリノ検出器である KamLAND実験のニュートリノ振動パラメータの

測定結果は以下の通りである [19]。

sin2 θ12 = 0.36+0.09
−0.07(stat)

+0.09
−0.6 (syst) (2.22)

∆m2
21 = (7.58+0.14

−0.13(stat)
+0.15
−0.15(syst))× 10−5 eV2

∆m2
21 の測定結果は、SKと KamLAND間で異なっているという現状である。この観測結果の差が正しいとする

と、新しい物理につながる可能性があるため、より精密に調べるためにより多くの観測データが必要である。

2.5 ニュートリノ実験の今後の展望

振動パラメータの精密な測定には今以上に多くの統計量が必要になる。日本では次世代の水チェレンコフ実験と

して、SKの約 8倍の有効体積をもつ HK実験が計画されている [20]。HK実験は 2020年に検出器の建設開始が決

定し、現在は建設に向けた基礎研究が進行中である。HK実験については第 3章で詳しく述べる。
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第 3章

SK/HK検出器

本章では、現在ニュートリノ観測を行っているスーパーカミオカンデ（SK）実験、及び 2027年に実験開始が計

画されている次世代のニュートリノ観測実験であるハイパーカミオカンデ（HK）実験について説明する。

3.1 スーパーカミオカンデ検出器

この節ではニュートリノ観測実験装置であるスーパーカミオカンデ検出器について説明する。SK実験は現在太

陽ニュートリノ観測に関して統計量が世界最大である水チェレンコフ実験であり、現在ニュートリノの性質解明の

ため精密な測定が進行中である。SKは 1991年に建設が始まり、1996年より観測を開始した。検出器は岐阜県飛

騨市神岡鉱山内の地下 1000 mに位置している。

3.1.1 内検出器・外検出器

SK検出器は直径 39.3 m、高さ 41.4 mの円筒形の検出器である（図 3.1）。SK検出器は内検出器（ID）と外検

出器（OD）の 2層構造になっており（図 3.2）、内部は 50 ktonの超純水で満たされており、有効体積は 22.5 kton

である。IDは直径 33.8 m、高さ 36.2 mの円筒形で、ODは上面に 2.6 m、下面に 2.75 mの厚さを持ち、IDと

ODの間は光を通さないように仕切られている。

図 3.1 SK検出器の概略図 [21]

IDには 20 inch光電子増倍管（Photomultiplier Tube, PMT）が約 11000本、ODには 8 inch PMTが計 1885本
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図 3.2 SK検出器の断面図 [21]

取り付けられている。20 inch PMTの断面図を図 3.3に示す。IDの内壁面に取り付けられた PMTは、70 cm間

隔で設置されており、IDの表面積に対して 40%を覆っている。

ODの目的は主に、宇宙線ミューオンや岩盤などの外部からのガンマ線を遮蔽・判別することである。

タンク上部にはエレクトロニクスハットと呼ばれる、PMTの信号から情報を取り出すための電子回路や、PMT

にかける高電圧電源などが設置された部屋がある。

3.2 ハイパーカミオカンデ検出器

3.2.1 検出器の構造

この節では次世代の超大型水チェレンコフ実験装置であるハイパーカミオカンデ検出器について説明する。HK

は 2020年の建設開始、2027年の実験開始が計画されており、現在建設に向けた基礎研究が進んでいる。検出器は

岐阜県飛騨市神岡鉱山内の地下 650 mに位置する予定である [20]。

HKの目的は図 3.4に示したように、大気・太陽ニュートリノ、J-PARCからのニュートリノビームの観測によ

るニュートリノ振動パラメータの測定、CP対称性の破れの観測、ニュートリノの質量階層の決定、超新星ニュート

リノの探索、陽子探索崩壊などである。
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図 3.3 20 inchPMTの断面図 [21]

図 3.4 HK検出器の実験概要図 [22][23][24][25][26]

現時点での計画では、HK検出器は直径 74.0 m、高さ 61.0 mの円筒形の検出器である（図 3.6）。HK検出器は

内検出器（ID）と外検出器（OD）の 2層構造になっており（図 3.6）、内部は 260 ktonの超純水で満たされ、有
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効体積は SK の約 8 倍の 187 kton である（図 3.5）。ID は直径 70.8 m、高さ 54.8 m の円筒形で、OD は上面に

2.4 m、下面に 2.0 mの厚さを持つ。

HKはSKと比較して
約8倍の有効体積を持つ

スーパーカミオカンデ ハイパーカミオカンデ

総体積 50 kton
有効体積 22.5 kton

総体積 260 kton
有効体積 187 kton

図 3.5 SK検出器と HK検出器の大きさの比較 [23]



3.2 ハイパーカミオカンデ検出器 17

HDPE

図 3.6 HK検出器の断面図 [23]
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ID には 20 inch 超高感度光電子増倍管が約 40000 本、OD には 8 inch PMT が約 6700 本 取り付けられる。

20 inch PMTは HK用に新たに開発されたものを使用する予定であり、ニュートリノ反応や陽子崩壊から発生す

る非常に微弱なチェレンコフ光を正確に測定することができる。

以上のように HK検出器は非常に巨大で高感度・高性能な検出器であり、HKでは様々な物理観測を同時に行う

ことができ、世界初の発見及び世界最高精度での結果を得ることを目標としている。

3.2.2 SK/HKにおける低エネルギー領域のバックグラウンド

SKでの 8B太陽ニュートリノ観測において、ニュートリノのエネルギーは図 2.4より数 MeV 程度である。こ

のエネルギー領域の主要なバックグラウンドは、宇宙線ミューオンによる核破砕生成物と、水中で崩壊した 222Rn

の放射性娘核種である。 222Rnの放射性娘核種である 214Biは、崩壊する際に Q値が 3.27 MeV のベータ線を放

出する。このベータ線の量が太陽ニュートリノ-電子間の弾性散乱反応で使用されるエネルギーしきい値に制限をか

けている。HKでは水中ラドン濃度は SKと同程度（2 mBq/m3）にすることが望ましい。現段階では HK PMT

からのラドン放射量は測定されていないが、SK PMTからのラドン放射量と同程度と仮定して、HK検出器内部の

ラドン濃度は 1.6 mBq/m3 と見積もられている [20]。

3.2.3 環境中ラドンの遮蔽

SK検出器では検出器はステンレス製であり、周辺環境からの 222Rnの侵入は抑えられていたが、HK検出器で

は費用面・施工面等の理由から、ODはコンクリート製で、コンクリートと OD内部の間には水の透過を防ぐため

に、GSE Environmental社製の Studlinerという高密度ポリエチレン (HDPE,密度 0.94 [g/cm3]) と呼ばれる合

成樹脂素材が用いられる予定である。一般に合成樹脂による気体の遮蔽は完璧ではなく、 222Rn ガスが空気中で

HDPEシートを透過する現象が観測され、ラドン透過率が測定されている。しかし、実際に使用する HDPEシー

トのラドン透過率は不明なため、他の HDPEのラドン透過率測定実験の結果から推測した値を用い、HK検出器の

デザインがなされている。ここで、先行研究による空気中でのラドン透過率測定の結果を表 3.1に示す。先行研究

では製品によるばらつきがあり、HK に使用する HDPE のラドン透過率は実際の製品を試験する必要がある。ま

た、先行研究はいずれも空気中での測定であるが、HDPEが HKで使用される環境は水中であるため、水中でのラ

ドン透過率測定が必要である。

本研究では HDPEの水中ラドン透過率を実験的に評価し、HK内部のラドン濃度を見積もる。

表 3.1 先行研究の HDPEの空気中ラドン透過率測定の結果

ラドン透過率

(×10−7 [cm2/sec])

先行研究 [27] 1.1

0.46

先行研究 [28] 0.58

先行研究 [29] 1.9

先行研究 [30] 0.37

0.71
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第 4章

ラドン透過率測定装置の開発

本研究では水中でのラドン透過率を測定するために、シート状素材をはさみ、その両側に気体・液体を循環させ

るような装置が必要であるので、ラドン透過率測定用セルという装置を開発した。また、水中のラドン濃度を測定

するために、中空糸膜と呼ばれる、液相中のラドンを気相に移すための装置と、ラドン検出器を組み合わせ測定を

行った。

本章では太陽ニュートリノ観測のバックグラウンドとなる放射性核種であるラドン（ 222Rn）について説明し、実

験原理・実験装置について述べる。

4.1 実験原理

4.1.1 222Rn

ラドン（ 222Rn）は原子番号 86 の放射性希ガス元素（化学的に不活性）であり、標準状態では単原子分子の気

体として存在する。 222Rnはウラン系列（図 4.1）に属し、半減期は 3.82 日であるが、ひとつ上流の核種である
226Raの半減期が 1600 年と非常に長い。ウラン（ 238U）は土壌等の天然に存在する放射性核種であるため、常に

岩盤から 222Rnが放出されており、大気中のラドン濃度は地上で 1 ∼ 10 Bq/m3、神岡鉱山内では 1000 Bq/m3 を

超える [31]。
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図 4.1 ウラン崩壊系列

4.1.2 ラドン透過率測定の手法

本節ではラドン透過率を測定するための手法の概要を説明する。

図 4.2に空気中・水中でのラドン透過率測定実験の模式図を示した。本研究ではシート状素材をラドン透過率測

定用セルにはさみ、片側にはラドン線源から出る 222Rnを含んだ高ラドン濃度の空気または水を循環させ、反対側

に純空気または純水を循環させる。このようにすることで、ラドンは高濃度側から低濃度側へシート状素材を透過

して、低濃度側の純空気・純水に溶け込む。シート状素材の透過前後のラドン濃度の比によりラドン透過率が計算

できるので、両側のラドン濃度をラドン検出器により測定する。実際には図 4.3のように装置を並べ測定を行った。
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図 4.2 実験原理の概略図

図 4.3 空気中/水中ラドン透過率測定の模式図

本研究では、数種類の素材の空気中でのラドン透過率を測定した先行研究 [32] で用いられた評価式を用いる。

図 4.2に示すように、透過前側の単位体積あたりのラドン原子数を Nb [/cm3]、透過後側の単位体積あたりのラド

ン原子数を Na [/cm3]、シートの表面積を A [cm2]、シートの厚さを T [cm]、透過後側の体積を V [cm3]、ラドン

透過率を k [cm2/sec]、ラドンの崩壊定数を τRn [sec]とすると、透過後のラドン原子数濃度は式 4.1のようになる。

dNa

dt
=

Ak

TV
Nb −

Ak

TV
Na −

Na

τRn
(4.1)

ここで式 4.1左辺は透過後側のラドンの増加量、右辺第一項は単位時間あたりの透過前側から透過後側に透過し

てくるラドン原子数、右辺第二項は単位時間あたりの透過後側から透過前側に透過していくラドン原子数、右辺第

三項は単位時間あたりに透過後側で崩壊するラドン原子数である。
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この微分方程式を解くと式 4.2のようになる。

Na

Nb
=

τRn

τRn + τema

1− exp

{
−
(

1

τema
+

1

τRn

)
t

} (4.2)

τema =
TV

Ak

ここで t → ∞の放射平衡のとき、式 4.2の右辺第 2項が 0となるので、式 4.2は式 4.3のようになる。

Na

Nb
=

τRn

τRn + τema
(4.3)

ラドンの放射能（ラドン濃度 n [Bq/m3]）は単位体積あたりのラドン原子数 N [/cm3]に比例し、ある一定の係

数 cを用いて n = cN と書ける。つまり透過前側のラドン濃度は nb = cNb、透過後側のラドン濃度は na = cNa と

書け、式 4.4のようになる。

Na [/cm3]

Nb [/cm3]
=

na/c

nb/c
=

na [Bq/m3]

nb [Bq/m3]
(4.4)

以上より透過前と透過後のラドン濃度を測定することにより、ラドン透過率 k が式 4.5のように求まる。

1

k
=

A

TV
τRn

(
nb

na
− 1

)
[/(cm2/sec)] (4.5)

4.2 実験装置

本節では、第 4.1.2節で示したような測定を行うため、本研究で用いた装置の説明をする。

4.2.1 ラドン検出器

スーパーカミオカンデでの低エネルギー領域のニュートリノを解析する際にバックグラウンドとなる、 222Rn濃

度を測定するために、80 Lラドン検出器（図 4.4）、1 Lラドン検出器（図 4.5）、70 Lラドン検出器、中空糸膜モ

ジュール（図 4.6,4.7）を使用する。また 80 L、1 L、70 Lラドン検出器の断面図を示す。すべての型のラドン検

出器はステンレス (SUS304)製の検出器である。検出器の内部はバックグラウンドを低減するために、電解研磨が

施されている。検出器内部の上部には半導体検出器 (PIN Photo Diode, PD) が取り付けられている。検出部は、

PD、フィードスルー、プリアンプ/電子回路からなり、上部に収納されている。

本研究では、空気中でのラドン透過率測定のために、ラドン濃度が低い透過後側に感度が良い 80 Lラドン検出

器、透過前側にはラドン濃度を高くするために体積が小さい 1 Lラドン検出器を用い、水中でのラドン透過率測定

のために既設の 70 Lラドン検出器、中空糸膜モジュールを用いた。
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214Po+

218Po

222Rn 222Rn

218Po+

電場で捕集

feedthrough

air inlet

electronics
circuit board

air outlet

PIN photodiode

図 4.4 80 Lラドン検出器の写真/断面図と静電捕集法の原理

図 4.5 1 Lラドン検出器の写真/断面図
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water

70L Rn detector

中空
糸膜

air

図 4.6 70 Lラドン検出器と中空糸膜モジュールの写真/断面図 [33]
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図 4.7 中空糸膜の模式図と表面写真 [34]

水中でのラドン透過率測定には、70 L高感度ラドン検出器と、液相のラドンを気相に移すための中空糸膜 (DIC

株式会社製 SEPAREL PFX-009) というモジュールを組み合わせて用いた。図 4.7に中空糸膜の構造の模式図と

表面写真を示す。図 4.7に示すように、中空糸膜とは、気体のみを透過させ液体を透過させない特徴を持つ細い糸

状の分離膜である。

中空糸膜内部にラドンを含む純水を流し、気液平衡により中空糸膜外部の気相に放出されたラドンガスを、70 L

ラドン検出器で静電捕集（第 4.2.2節で説明する）して純水中のラドン濃度を測定する。

4.2.2 検出原理

図 4.1にあるラドンの壊変娘核種のうち、ポロニウム（ 218Po, 214Po）などはその多くが正に帯電している [35]。

本研究で用いるラドン検出器では、静電捕集法という手法でその娘核種を検出している。図 4.4に静電捕集法の簡

単な原理図を示す。具体的な方法は、検出器上部にある PDにマイナスの高電圧を印加、ステンレス容器を GND

として、検出器内部に電場を形成し、帯電したラドンの壊変娘核種を PDに集める。その後、崩壊したラドンの壊変

娘核種の放出する α線のエネルギーを PDで測定し、ADC領域を決めてからラドンの壊変娘核種の崩壊数を測定

する。図 4.8にラドン検出器で得られる典型的なエネルギースペクトルを示す。図 4.8では、 218Poの 6.003 MeV

の α崩壊ピークと, 214Poの 7.689 MeV の α崩壊ピークとが見られる。ここで、我々はより捕集しやすい下流側

の 214Poの計数を用いる。図 4.8のように、 214Poのシグナル領域を決め、計数を測定する。
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図 4.8 エネルギースペクトル [36]

PIN Photo Diode

ラドン検出器の上部に取り付けられている PDは、1 Lラドン検出器には受光面が 10 mm× 10 mmの浜松ホト

ニクス社製の S3590-09 [37]が、80 Lラドン検出器には受光面が 18 mm× 18 mmである、浜松ホトニクス社製の

S3204-09が用いられている。

PDを用いる理由は、以下のような特徴を持つためである。

・小型、軽量

・入射粒子のエネルギーに対する高い分解能

・広範囲のエネルギーに対する優れた線形性

・低ノイズ

・長寿命

データ収集システム

ラドン透過率測定のデータ取得には、ARMプロセッサを搭載したシングルボードコンピュータであるRaspberry

Pi（図 4.9）、高圧電源、増幅回路、アナログ-デジタル変換回路を用いる [37]。α粒子が入射することで生じる PD

からの電荷は、プリアンプ回路により電圧パルスに変換される。その後オペアンプにより整形され、電気的に正の

信号に反転され、増幅される。信号は Raspberry Pi用に開発されたアナログ-デジタル変換回路に送られ、その後

Raspberry Piに送られる。
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図 4.9 Raspberry Piの写真 [38]

4.3 ラドン検出器の較正

較正係数 (Calibration Factor, CF )とは、1日あたりの 214Poの崩壊による α線の計数とラドン濃度の関係を

結ぶ因子であり、その関係は以下の式 4.6ように書ける。

ラドン濃度 [Bq/m3] =
1日あたりの 214Poの計数 [count/day]

CF [(count/day)/(Bq/m3)]
(4.6)

本研究ではラドン検出器を用いて、 214Poの計数を測定する。80 Lラドン検出器の較正係数を CF80L、1 Lラド

ン検出器の較正係数を CF1L として、透過前側の 1日あたりの 214Poの計数を pb [count/day]、透過後側の 1日

あたりの 214Po の計数を pa [count/day] とすると、透過前側のラドン濃度 nb [Bq/m3]、透過後側のラドン濃度

na [Bq/m3]は次のようになる。

nb =
pb

CF1L
, na =

pa
CF80L

(4.7)

式 4.7を式 4.5に代入することによりラドン透過率が求まる。

また較正係数には湿度依存性がある [36]。これは検出器内部に水蒸気が含まれると、正に帯電している 214Poや
214Poが電気的に中和され、検出効率が落ちるためである。

80 Lラドン検出器の較正係数 CF80L は、絶対湿度 (Absolute Humidity, AH [g/m3]) を用いて式 4.8のように

書ける [39][36]。

CF80L = (2.25− 0.29
√
AH)× 103 [(count/day)/(Bq/m3)] (4.8)

水蒸気を理想気体とみなして近似すると、絶対湿度 AH [g/m3]は、気温を T [ ◦C]、水蒸気圧を e [hPa]として、

AH [g/m3] =
e

T + 273.15
× 216.7 g/m3 (4.9)

となる。また、相対湿度 (Relative Humidity, RH)は気温 T [ ◦C]における飽和水蒸気圧を es (T ) [hPa]として、

RH [%] =
e

es (T )
× 100% (4.10)
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のように表され、飽和水蒸気圧 es (T ) [hPa]は、Tetensの近似式 [40]、

es (T ) = 6.1078× 10
7.5T

T+237.3 (4.11)

のように表される [41]。

本研究で用いた 1 Lラドン検出器は密閉型であり、これまで正確な較正が行われていなかった。そこで本研究で

は、同じ実験システム内の 1 Lラドン検出器と 80 Lラドン検出器を正確に較正するために、較正実験 (5.2節)を行

い、密閉型 1 Lラドン検出器の較正係数 (CF1L)を初めて測定した。

また水中でのラドン透過率測定に用いた 70 Lラドン検出器の較正は、[42]で行われており、ラドンを含んだ純水

のラドン濃度と 214Poの計数率の比を測定することによって、70 Lラドン検出器の較正係数を求めた。較正実験

により

CFwater [(count/day)/(Bq/m
3)] =

214Po Count Rate [count/day]
214Rn Concentration [Bq/m3]

(4.12)

CFwater [(count/day)/(Bq/m
3)] = (3.0± 0.4)× 103 (count/day)/(Bq/m3) (4.13)

という較正係数を得た。

4.4 ラドン透過率測定用セル

シート状の HDPEのラドン透過率を測定するために、ラドン透過率測定用セルを新たに開発し、実験を行った。

ラドン透過率測定用セルは市販されている、株式会社東洋精機製作所製ガス分析装置の測定用セルを、本研究用に

改造して用いた。材質は SUS304であり、内部はバックグラウンド低減のために電解研磨を施し、気密性を高める

ため、VCR継手をセルに溶接した。図 4.10にラドン透過率測定用セルの写真、図 4.11にセル内部の模式図を示

す。測定原理はセルにシート状素材 (本研究では HDPE)を挟み、片側に高濃度ラドンの空気/水を循環させ (透過

前側)、もう片側には純空気/純水を循環させ (透過後側)、透過前後のラドン濃度を測定することで、シート状素材

のラドン透過率を計算する。

予備実験では、透過後側ラドンバックグラウンドは 2.86 × 10−2 Bq/m3 となった。透過前側ラドン濃度を

nb = 105 Bq/m3 と仮定すると、これはラドン透過率においては
k

T
= 1.2× 10−9 (cm2/sec)/cmに相当する。

また、このラドン透過率測定用セルの水への応用は本研究が初めてである。

図 4.10 ラドン透過率測定用セル
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HDPE
(ドーナツ型)

O-ring

透過後側
ラドン濃度 na [Bq/m3]

透過前側
ラドン濃度 nb [Bq/m3]

通気口

VCR継手

120 mm

φ70 mm

A=38.5 cm2

図 4.11 ラドン透過率測定用セル内部の模式図
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空気中でのラドン透過率測定

まず本研究では、1 Lラドン検出器の較正係数 CF1L を測定し、その後ラドン透過率 (式 4.1)を先行研究と比較

するために、0.50 mm、0.96 mm、2.0 mmの円形、正方形の形の異なる HDPEサンプルの空気中でのラドン透過

率を測定した。

5.1 セットアップ

実験には 1 Lラドン検出器、80 Lラドン検出器、ラドン透過率測定用セル、ラジウム線源、G1純空気、露点計、

流量計、気圧計、フィルター、ポンプを用いる。図 5.1に空気中でのラドン透過率測定実験システムの写真を示す。

ラジウム線源には PYLON RNC( 226Ra, 0.417 kBq)を用い、ラドン透過率測定用セルには、5.2節の較正実験の

際は、1 Lラドン検出器、80 Lラドン検出器に同じ空気を循環させるために、ドーナツ型の HDPE(図 5.2)をはさ

み、内部の空気が十分混ざるようにした。また HDPEのラドン透過率測定の際には 3種類の厚さの円形または正

方形の HDPE (図 5.3)を挟む。HKでは GSE Environmental社製のシートを採用予定である。円形の HDPEは

実際に HKに使用される予定の厚さ 5 mmの HDPEシート製品を削ったものである。正方形の HDPEは厚みの

薄い同じメーカーの製品である。配管図は図 5.4の通りである。各装置等にある表記は VRがバルブ、FLTがフィ

ルター、PLが圧力計、MFMが流量計、DEWが露点計、PPAが空気を循環させるためのポンプである。3桁の数

字の 100番台は 1 Lラドン検出器側のものであり、200番台は 80 Lラドン検出器側のものである。
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1 L Rn検出器側
（高Rn濃度側）

80 L Rn検出器側
（低Rn濃度側）

ラドン透過率
測定用セル

1 L Rn検出器

Ra線源

80 L Rn検出器

図 5.1 空気中でのラドン透過率測定実験装置の写真

7.6 cm

10 cm

図 5.2 ドーナツ型の HDPE
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図 5.3 円形,正方形の HDPE
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図 5.4 空気中でのラドン透過率測定実験の配管図

5.2 1 Lラドン検出器の較正

1 Lラドン検出器と 80 Lラドン検出器の較正を行うために、ラドン透過率測定用セルに厚さ 0.96 mmのドーナ

ツ型の HDPEを挟み、同じラドン濃度の空気を流し、1 Lラドン検出器と 80 Lラドン検出器の 214Poの計数を比
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較し、1 Lラドン検出器の較正係数 CF1L を求める測定 (CF Run1,2)を行う。また較正係数は絶対湿度に依存する

ので、検出器内の温度・湿度も測定する。

測定はラドン線源をつなぎ一定のラドン濃度を測定、比較するための CF Run1と、ラドン線源を切り離しラド

ンの崩壊曲線を比較するための CF Run2を行う。測定期間は以下の表 5.1にまとめる。

表 5.1 CF Runの測定時間

CF Run1 CF Run2

測定開始時刻 2018/11/5 15:00 2018/11/6 16:00

測定終了時刻 2018/11/6 16:00 2018/11/7 11:00

測定時間 25 hours 19 hours

5.2.1 測定の手順

この節では実際に行った測定の手順を示す。

·CF Run1

1-1. すべてのバルブを閉じる。

1-2. ラドン透過率測定用セルの O-Ringに真空グリス (信越シリコーン 高真空シール用 HIVAC-G)を塗り、間に

0.96 mmのドーナツ型の HDPEを挟む。

1-3. VR-104、VR-106、VR-109、VR-110を開け、その他のバルブを閉じ、VR-104の配管から G1純空気を入

れ、VR-101の配管から排気することで、80 Lラドン検出器側の系をパージする。

1-4. VR-103、VR-104、VR-106、VR-107、VR-109を開け、その他のバルブを閉じ、G1純空気を入れ 1 Lラド

ン検出器側と 80 Lラドン検出器側の圧力のバランスをとる。PI-101 : 0.002 MPa、PI-201 : 0.002 MPa。

1-5. VR-103、VR-106、VR-109、VR-110、を開け、その他のバルブを閉じ、ポンプ PPA-101を ONにし、80

Lラドン検出器側の循環を開始する。

1-6. VR-203、VR-204、VR-206、VR-207、VR-208、VR-211、VR-212、を開け、その他のバルブを閉じ、ポン

プ PPA-201を ONにし、1 Lラドン検出器側の循環を開始する。

1-7. 1 Lラドン検出器に −120 V、80 Lラドン検出器に −2000 Vの高電圧をかけ、測定を開始する。

·CF Run2

2-1. VR-209を開け、VR-204、VR-208を閉じ、測定系からラジウム線源を切り離して測定を開始する。

2-2. 測定を終了で、ポンプ PPA-101、PPA-201を OFFにし循環を停止させる。

5.2.2 較正係数の測定

CF Run1,2の 1 L/80 Lラドン検出器のエネルギースペクトルを図 5.7に、CF Run1,2の温度、相対湿度、1 L

ラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器の 214Poの計数の時間変化を図 5.8に示す。CF Run2で 1 L

ラドン検出器と 80 Lラドン検出器にラドンの崩壊曲線が等しく見られたので、どちらの検出器もサチレーション状

態ではなく、正しい係数を測定できたと判断される。よってラドン透過率の計算には CF Run1の計数率が一定の

部分を用いる。

Fitting関数は p0(const.)であり、Fitting範囲は 2018/11/5 19:00から 2018/11/6 14:00である。

測定結果より 1 Lラドン検出器の 214Poの計数は式 5.1のようになる。
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p01L = (3.99± 0.01 (stat.))× 103 [count/hour] (5.1)

80 Lラドン検出器の 214Poの計数は式 5.2のようになる。

p080L = (4.16± 0.01 (stat.))× 105 [count/hour] (5.2)

温度 T [ ◦C]、相対湿度 RH は、測定期間中の典型的な値として、T = 21± 2 (syst.) ◦C、RH = 14± 2 (syst.)%

を仮定した。式 4.9 4.10 4.11より、絶対湿度は式 5.3となる。

AH = 2.6± 0.3 (syst.) [g/m3] (5.3)

よって式 4.8は、5.4となる。

CF80L = (1.8± 0.1)× 103 [(count/day)/(Bq/m3)] (5.4)

1 Lラドン検出器と 80 Lラドン検出器には同じラドン濃度の空気を流しているので、

p01L [count/hour]× 24 [hour/day]

CF1L [(count/day)/(Bq/m3)]
=

p080L [count/hour]× 24 [hour/day]

CF80L [(count/day)/(Bq/m3)]
(5.5)

が成り立ち、CF1L は式 5.6となる。

CF1L =
p01L
p080L

× CF80L (5.6)

= (16.8± 0.7) [(count/day)/(Bq/m3)] (5.7)

式 5.6より透過前後のラドン濃度の比は式 5.8となる。

na

nb
=

p80L/CF80L

p1L/CF1L

=
p80L/CF80L

p1L/
(

p01L

p080L
× CF80L

)
=

p80L/p080L
p1L/p01L

(5.8)

よって、温度 T と相対湿度 RH は、透過前後のラドン濃度の比に影響せず、つまりラドン透過率に影響はない。

本研究で使用した密閉型の 1 L ラドン検出器とは異なる開放型の 1 L ラドン検出器の較正係数についての論

文 [37]によると、1 Lラドン検出器の較正係数 CF ′
1L は

CF ′
1L = (12.86± 0.40)− (1.66± 0.19)

√
AH [(count/day)/(Bq/m3)] (5.9)

のように書ける。式 4.9より

CF ′
1L = (8.54± 0.64) [(count/day)/(Bq/m3)] (5.10)

となる。式 5.7、5.10を比較すると、較正係数が大きく違っている。これは本研究に使用した 1 Lラドン検出器

は密閉型（図 5.5）であるのに対し、論文 [37]で使用された 1 Lラドン検出器は開放型（図 5.6）であることが要因

である。
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本研究では較正係数には式 5.7の値を用いる。

図 5.5 密閉型の 1 L ラドン検出器の断面図。ガ

スの出入りは VCR コネクタ経由のみであり、循

環が可能である。

図 5.6 開放型の 1 Lラドン検出器の断面図 [37]。

ガスの出入りは下部のメンブレン経由であり、自

然のガスの出入りのみである。
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38 第 5章 空気中でのラドン透過率測定
2
1
4
P

o
 c

o
u

n
t 

(1
 L

) 
/ 

h
o
u

r

4×103

3×103

2×103

1×103

0

11/6
0:00

11/7
0:00

11/5
12:00

2
1
4
P

o
 c

o
u

n
t 

(8
0
 L

) 
/ 

h
o
u

r

Date

CF Run2CF Run1

4×105

3×105

2×105

1×105

0
11/7
12:00

11/6
12:00

15:00 CF Run1 測定開始

Fitting範囲(11/5 19:00 ~ 11/6 14:00)

15:00 CF Run2 測定開始 15:00 CF Run2 測定終了

図 5.8 CF Runの測定結果 (1 Lラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器の 214Poの計数の時間変化。)

5.3 HDPEの測定

本研究では 0.50 mm（円形、正方形）、0.96 mm（円形）、2.0 mm（正方形）の 3種類の厚さの HDPEの空気中

でのラドン透過率を測定する。測定は 6回 (Run1-6)行い、それぞれの測定について 4.2.2の手法でラドン透過率を

求める。
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5.3.1 測定の手順

この節では実際に行った測定の手順を示す。

·Run1− 3

1-1. すべてのバルブを閉じる。

1-2. [サンプルのセット]ラドン透過率測定用セルのO-Ringに真空グリスを塗り、間に 0.50 mm（円形）のHDPE

を挟む。

1-3. [80 L側のパージ] VR-104、VR-106、VR-109、VR-110を開け、その他のバルブを閉じ、VR-104の配管か

ら G1純空気を入れ、VR-101の配管から排気することで、80 Lラドン検出器側の系を 10分間パージする。

1-4. [80 L側の真空引き] 80 Lラドン検出器の高電圧を OFFにし、VR-101、VR-103、VR-105、VR-108を開

け、その他のバルブを閉じ、VR-101の配管から配管・検出器内の圧力が 10−2 Paに達するまで真空引きを

する。1-3,4を 2回繰り返す。

1-5. [圧力バランスの調整] VR-103、VR-104、VR-106、VR-107、VR-109を開け、その他のバルブを閉じ、G1

純空気を入れ 1 L ラドン検出器側と 80 L ラドン検出器側の圧力のバランスをとる。PI-101 : 0.002 MPa、

PI-201 : 0.002 MPa。

1-6. [80 L側循環開始] VR-103、VR-106、VR-107、VR-109、を開け、その他のバルブを閉じ、ポンプ PPA-101

を ONにし、80 Lラドン検出器側の循環を開始する。

1-7. [1 L側循環開始] VR-203、VR-204、VR-206、VR-207、VR-208、VR-211、VR-212、を開け、その他のバ

ルブを閉じ、ポンプ PPA-201を ONにし、1 Lラドン検出器側の循環を開始する。

1-8. [測定開始] 1 Lラドン検出器に −120 V、80 Lラドン検出器に −2000 Vの高電圧をかけ、測定を開始する。

·Run4

4-1. 80 Lラドン検出器の高電圧を OFFにし、すべてのバルブを閉じる。

4-2. [サンプルのセット] ラドン透過率測定用セルの O-Ringにグリスを塗り直し、0.96 mm（円形）の HDPEを

挟む。

4-3. [80 L側のパージ] 1-3と同様の手順でパージを行う。

4-4. [80 L側の真空引き] 1-4と同様の手順で配管・検出器内の圧力が 1 Paに達するまで真空引きをする。

4-5. [圧力バランスの調整] PI-101 : 0.002 MPa、PI-201 : 0.002 MPa

4-6. [80 L側循環開始]

4-7. [1 L側循環開始]

4-8. [測定開始] 1 Lラドン検出器に −120 V、80 Lラドン検出器に −2000 Vの高電圧をかけ、 214Poのカウン

トが安定するまで測定を行う。

·Run5

サンプルを 2.0 mm（正方形）の HDPEに交換し、Run 4と同様の手順で 214Poのカウントが安定するまで測

定を行う。

·Run6

サンプルを 0.50 mm（正方形）の HDPEに交換し、Run 4と同様の手順で 214Poのカウントが安定するまで測
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定を行う。

5.3.2 測定結果

Run1-3,6は厚さ 0.50 mmの HDPE、Run4は厚さ 0.96 mmの HDPE、Run5は厚さ 2.0 mmの HDPEの空気

中ラドン透過率測定である。測定の詳細は以下の表 5.2に示す。

表 5.2 Runの測定時間

Run1 Run2 Run3

HDPEの厚さ 0.50 mm（円形） 0.50 mm（円形） 0.50 mm（円形）

測定開始時刻 2017/12/26 14:00 12/27 12:20 12/29 0:40

測定終了時刻 2017/12/27 11:40 12/28 10:50 12/30 0:30

測定時間 21.7 hours 22.5 hours 23.2 hours

Run4 Run5 Run6

0.96 mm（円形） 2.00 mm（正方形） 0.50 mm（正方形）

2018/5/4 14:00 09/27 19:00 11/7 12:00

2018/6/8 15:00 11/05 15:00 12/6 15:00

35 days 38 days 29 days

Run1-3

Run1-3では 0.50 mm（円形）の HDPEのラドン透過率を測定する。Run1-3の 1 L/80 Lラドン検出器のエネ

ルギースペクトルを図 5.9に、Run1-3の温度、相対湿度、1 Lラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器

の 214Poの計数の時間変化を図 5.10に示す。

1 Lラドン検出器の計数には pb (const.) 80 Lラドン検出器の計数には

pBG ×
{
2−(x−t0)/3.82

}
+ pa ×

{
1− 2−(x−t0)/3.82

}
の Fitting関数で t0 から t1 までの範囲を Fitした。各 Runの Fitting範囲と結果、計算したラドン濃度、式 4.2、

式 4.3 から計算したラドン透過率を表 5.3 に示す。ただし測定開始から 80 L ラドン検出器側の 214Po の計数が

増加し始めるまでに時間がかかることがわかったため、Fitting 範囲を調整した。例えば Run1 では測定時間は

2017/12/26 14:00から 2017/12/27 11:40までであるが、Fitting範囲は 2017/12/26 21:00から 2017/12/27 11:00

までとした。
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表 5.3 Run1-3の測定の詳細と結果

Run1 Run2 Run3

HDPEの厚さ 0.50 mm（円形） 0.50 mm（円形） 0.50 mm（円形）

t0 (Date) 26.875 27.625 29.125

t1 (Date) 27.458 28.417 30.000

pb [count/hour] (7.99± 0.5)× 104 (7.21± 0.3)× 104 (5.82± 0.2)× 104

nb [Bq/m3] (1.14± 0.08)× 105 (1.03± 0.06)× 105 (8.34± 0.44)× 104

pBG [count/hour] 35.63± 5.65 164.1± 4.6 359.2± 5.6

pa [count/hour] 4392± 132 4504± 71 4714± 74

na [Bq/m3] 58.6± 3.7 60.1± 3.4 62.9± 3.4

k [cm2/sec] (1.1± 0.1)× 10−7 (1.2± 0.1)× 10−7 (1.5± 0.1)× 10−7
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図 5.9 Run1-3の 1 L/80 Lラドン検出器のエネルギースペクトル。黄緑の線は解析に使用した 214Poのエネ

ルギーの範囲を示す。
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図 5.10 Run1-3の測定結果 (1 Lラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器の 214Poの計数の時間変化。)

Run4

Run4 では 0.96 mm（円形）の HDPE のラドン透過率を測定する。Run4 の 1 L/80 L ラドン検出器のエネル

ギースペクトルを図 5.11に、Run4の温度、相対湿度、1 Lラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器の
214Poの計数の時間変化を図 5.12に示す。
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Run 4ではラドン透過率を精度良く測定するために、 214Poの計数が安定するまで測定を続けたので、1 Lラド

ン検出器の計数には pb (const.) 80 Lラドン検出器の計数には pa (const.) の Fitting関数で t0 から t1 までの範

囲を Fitした。ここで図 5.12の点線は、

pBG ×
{
2−(x−t0)/3.82

}
+ pa ×

{
1− 2−(x−t0)/3.82

}
の式により、Run4 開始（t0）から終了（t1）までの時間の範囲での Fit 結果を表す。点線の Fit がデータと離れ

てしまっている要因としては、nb が一定ではないことが考えられ、この Fit 結果は解析には用いない。Run4 の

Fitting 範囲と各パラメータは表 5.4 に示す。Run4 においても Fitting 範囲を調整し、 214Po の計数が安定した

2018/5/30 0:00から 2018/6/9 0:00までとした。

表 5.4 Run4の測定の詳細と結果

Run4

HDPEの厚さ 0.96 mm（円形）

t0 (Date) 2018/5/30 0:00

t1 (Date) 2018/6/9 0:00

pb [count/day] (1.85± 0.01)× 106

nb [Bq/m3] (1.10± 0.01)× 105

pa [count/day] (6.21± 0.01)× 104

na [Bq/m3] 34.5± 0.1

k [cm2/sec] (1.3± 0.1)× 10−7
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図 5.11 Run4の 1 L/80 Lラドン検出器のエネルギースペクトル。黄緑の線は解析に使用した 214Poのエネ

ルギーの範囲を示す。



46 第 5章 空気中でのラドン透過率測定

2
1
4
P

o
 c

o
u

n
t 

(1
 L

) 
/ 

d
a
y

25×105

20×105

15×105

10×105

5×105

0

2
1
4
P

o
 c

o
u

n
t 

(8
0
 L

) 
/ 

d
a
y

70000

60000

50000

40000

30000

20000

10000

0

Run4 測定開始 Run4 測定終了

5/30
0:00

2018/5/4
14:00

Date

6/9
0:00

Fitting範囲

Run4

図 5.12 Run4の測定結果 (1 Lラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器の 214Poの計数の時間変化。)

Run5

Run5では 2.0 mm（正方形）の HDPEのラドン透過率を測定する。Run5の 1 L/80 Lラドン検出器のエネル

ギースペクトルを図 5.13に、Run5の温度、相対湿度、1 Lラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器の
214Poの計数の時間変化を図 5.14に示す。
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Run5ではラドン透過率を精度良く測定するために、 214Poの計数が安定するまで測定を続けたので、1 Lラド

ン検出器の計数には pb (const.)/, 80 Lラドン検出器の計数には pa (const.) の Fitting関数で t0 から t1 までの

範囲を Fitした。ここで図 5.14の点線は、

pBG ×
{
2−(x−t0)/3.82

}
+ pa ×

{
1− 2−(x−t0)/3.82

}
の式により、Run5開始（t0）から終了（t1）までの時間の範囲での Fit結果を表す。この Fit結果は解析には用い

ない。Run5の Fitting範囲と各パラメータは表 5.5に示す。Run5においても Fitting範囲を調整し、 214Poの計

数が安定した 2018/10/22 0:00から 2018/11/5 0:00までとした。

表 5.5 Run5の測定の詳細と結果

Run5

HDPEの厚さ 2.0 mm

t0 (Date) 2018/10/22 0:00

t1 (Date) 2018/11/5 0:00

pb [count/day] (1.21± 0.01)× 106

nb [Bq/m3] (7.19± 0.28)× 104

pa [count/day] (2.166± 0.004)× 104

na [Bq/m3] 12.0± 0.7

k [cm2/sec] (1.4± 0.1)× 10−7
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図 5.13 Run5の 1 L/80 Lラドン検出器のエネルギースペクトル。黄緑の線は解析に使用した 214Poのエネ

ルギーの範囲を示す。
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図 5.14 Run5の測定結果 (1 Lラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器の 214Poの計数の時間変化。)

Run6

Run6では 0.50 mm（正方形）の HDPEのラドン透過率を測定する。Run6の 1 L/80 Lラドン検出器のエネル

ギースペクトルを図 5.15に、Run6の温度、相対湿度、1 Lラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器の
214Poの計数の時間変化を図 5.16に示す。
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Run6では 214Poの計数が安定する前に測定を終了したので、1 Lラドン検出器の計数には pb (const.)、80 L

ラドン検出器の計数には

pa1 + pa2 ×
{
1− 2−(x−t0)/3.82

}
の Fitting関数で t0 から t1 までの範囲を Fitした。また実際の透過後側のラドン濃度には pa = pa1+ pa2 を使用

した。Run6の Fitting範囲と各パラメータは表 5.6に示す。Run6においても Fitting範囲を調整し、2018/11/26

0:00から 2018/12/6 0:00までとした。

表 5.6 Run6の測定の詳細と結果

Run6

HDPEの厚さ 0.50 mm

t0 (Date) 2018/11/26 0:00

t1 (Date) 2018/12/6 0:00

pb [count/day] (2.05± 0.01)× 106

nb [Bq/m3] (1.24± 0.01)× 105

pa1 [count/day] (1.43± 0.01)× 105

pa2 [count/day] (2.20± 0.05)× 104

pa [count/day] (1.65± 0.01)× 104

na [Bq/m3] 91.8± 0.2

k [cm2/sec] (1.6± 0.1)× 10−7
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図 5.15 Run6の 1 L/80 Lラドン検出器のエネルギースペクトル。黄緑の線は解析に使用した 214Poのエネ

ルギーの範囲を示す。
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図 5.16 Run6の測定結果 (1 Lラドン検出器の 214Poの計数、80 Lラドン検出器の 214Poの計数の時間変化。)

空気中のラドン透過率測定の結果のまとめを表 5.7に示す。

系統誤差の評価と先行研究との比較は第 7章で議論する。
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表 5.7 先行研究と本研究の空気中のラドン透過率測定結果の比較

ラドン透過率

(×10−7 [cm2/sec])

先行研究 [27] 1.1

0.46

先行研究 [28] 0.58

先行研究 [29] 1.9

先行研究 [30] 0.37

0.71

Run1 0.50 mm（円形） 1.1± 0.1

Run2 0.50 mm（円形） 1.2± 0.1

Run3 0.50 mm（円形） 1.5± 0.1

Run4 0.96 mm（円形） 1.3± 0.1

Run5 02.0 mm（正方形） 1.4± 0.1

Run6 0.50 mm（正方形） 1.6± 0.1
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水中でのラドン透過率測定

HDPEのラドン透過率測定は先行研究で行われてきた。しかし実際に HDPEが HKで使用されるのは水中であ

るが、水中でのラドン透過率の測定はおこなわれていない。本研究では 0.50 mm（円形）の HDPEの水中でのラ

ドン透過率の測定を試みた。

6.1 セットアップ

実験には 70 L ラドン検出器、中空糸膜モジュール、ラドン透過率測定用セル、ラジウム線源、冷却器、純水、

流量計、流量コントローラ、気圧計、フィルター、ポンプを用いる。ラジウム線源にはラジウムセラミックボール

(図 6.1)を用い、ラドン透過率測定用セルには、0.50 mm（円形）の HDPEを挟み測定する。配管図は図 6.2の通

りである。各装置等にある表記は VWがバルブ、PGが圧力計、FWが流量計、PPWが純水を循環させるための

ポンプである。本研究では 3つの測定を行った。

1 Run1

本研究でラジウムセラミックボールを用い生成したラドン水の濃度を測定する。測定セルに 0.96 mmのドー

ナツ型の HDPEを使用し、ラドン線源により作ったラドン水が直接中空糸膜モジュールを循環するようにし

た上で、70 Lラドン検出器によりラドン濃度を測定する。ただしこの Run1では水と空気の体積が実際のラ

ドン透過率測定（Run2）のセットアップと異なるので、Run2でのラドン線源側のラドン濃度の見積もりを

行った。

2 BG Run

測定セルに 0.50 mm（円形）の HDPEを挟み、セルの両側に純水を満たし、透過後側の純を循環させた状

態でのバックグラウンドレベルを測定する。

3 Run2

透過前（ラドン線源）側はラドン水を、透過後側は純水を循環させ、BG Runで測定したバックグラウンド

からの増加量を測定し、ラドン透過率を求めた。



56 第 6章 水中でのラドン透過率測定

図 6.1 ラジウムセラミックボール線源
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図 6.2 水中でのラドン透過率測定実験の配管図。赤い部分がシート状素材

6.2 ラドン水の濃度の測定（Run1）

ラドン透過率測定用セルには 0.96 mmのドーナツ型の HDPEを挟み、100%透過させ、70 Lラドン検出器によ

り透過前側のラドン水の濃度を測定する。配管図は図 6.2の通りである。

6.2.1 Run1の測定の手順

1-1. すべてのバルブを閉じ、ポンプも OFFにする。

1-2. ラドン透過率測定用セルの O-Ringには 0.96 mmのドーナツ型 HDPEを挟む。

1-3. Water Tankにラジウムセラミックボール線源を入れる。

1-4. VW09、VW11、VW12、VW13、VW18を開け、VW10、VW15を図 6.2の右向きにし、その他のバルブを

閉じ、VW18の配管から純水を入れることでラジウムセラミックボール線源が入ったWater Tankに水を貯める。

1-5. VW03、VW04、VW06、VW08を開け、VW14を図 6.2の下向きにし、その他のバルブを閉じ、VW08の

配管から純水を入れ、VW14の配管から排水することでパージする。
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1-6. VG12、VG13、VG14、VG15を開け、70 Lラドン検出器に G1純空気を入れ、VG15の配管から排気する

ことでパージする。

1-7. Dewar Vesselに水を入れ、冷却器を ONにし、冷却を開始する。

1-8. VW03、VW04、VW06を開け、VW14を図 6.2の左向きにし、その他のバルブを閉じ、ポンプ PPW02を

ONにし、70 Lラドン検出器側の循環を開始する。

1-9. VW09、VW010、VW11、VW12、VW13、VW15を開け、その他のバルブを閉じ、ポンプ PPW01を ON

にし、線源側の循環を開始する。

1-10. 70 Lラドン検出器に −1500 Vの高電圧をかけ、測定を開始する。

1-11. ポンプ PPW02を OFFにし循環を停止させ、測定を終了する。

6.2.2 Run1の測定結果

Run1 では 0.96 mm のドーナツ型の HDPE を挟み、ラドン線源により作ったラドン水濃度を測定した。Run1

の 70 Lラドン検出器の 214Poの計数の時間変化を図 6.5に示す。

70 Lラドン検出器の計数には p0 (const.) の Fitting関数で t0 から t1 までの範囲を Fitした。Run1の Fitting

範囲と各パラメータは表 6.3に示す。ただし測定開始から 214Poの計数が増加し始めるまでに時間がかかることが

わかったため、Fitting範囲を調整した。ここで Run1と Run2では線源側の水の体積と空気の体積が異なるため、

それぞれの体積を計算し、以下のように p0 から求めた n0 を nb に換算した。Run1の水の体積を V1,water、空気の

体積を V1,air、Run2の水の体積を V2,water とする。各測定の体積は表 6.1、 6.2に示す。V1,water = 0.0088 m3,

V1,air = 0.075 m3, V2,water = 0.0070 m3 である。気液平衡状態の気相・液相間のラドン濃度比（Ostwald 係数、

L）は気温 T ◦Cのとき

L(T ) =
Rn Concentration in Water

Rn Concentration in Air
(6.1)

= exp(−82.0146 + 126.823/(T/100) + 34.7934 ln(T/100)) (6.2)

となる [43]（図 6.3）。水温は冷却器の設定温度 T = 10 ◦Cとして Ostwald係数は L = 0.3350144となる。

n0 [Bq/m3] =
p0 [count/12 hour]× 24 hour/day

CFwater [(count/day)/(Bq/m3)]
(6.3)

=
(9.07± 0.02)× 103 × 2

(3.0± 0.4)× 103
Bq/m3

= 6.04± 0.40 Bq/m3

となり Run2の測定時のラドン濃度 nb は式 6.4となる。

nb [Bq/m3]× V2,water [m
3] = n0 [Bq/m3]×

(
V1,water +

V1,air

L

)
[m3]

nb × 0.0070 = (6.04± 0.40) Bq/m3 ×
(
0.0088 +

0.75

0.335

)

nb = (2.04± 0.14)× 102Bq/m3 (6.4)
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表 6.1 Run1の各部分の水の体積

体積 [m3] 水 空気

Water Tank 0.0070 0

Water Buffer Tank 0.00080 0.00020

Rn detector(70 L) 0 0.070

中空糸膜モジュール 0.0010 0.0045

計 0.0088（V1,water） 0.075（V1,air）

表 6.2 Run2の各部分の水の体積

体積 [m3] 水 空気

Water Tank 0.0070 0

Water Buffer Tank - -

Rn detector(70 L) - -

中空糸膜モジュール - -

計 0.0070（V2,water） 0
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図 6.3 気温に対する Ostwald係数

表 6.3 Run1の測定の詳細と結果

Run1

t0 (Date) 2018/7/1 0:00

t1 (Date) 7/12 0:00

p0 [count/12 hour] (9.07± 0.02)× 103

n0 [Bq/m3] 6.04± 0.40

nb [Bq/m3] (2.04± 0.14)× 102
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図 6.4 Run1のエネルギースペクトル。黄緑の線は解析に使用した 214Poのエネルギーの範囲を示す。
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6.3 バックグラウンドレベルの測定（BG Run）

ラドン透過率測定用セルには図 5.3の 0.50 mm（円形）の HDPEを挟み、セルの両側に純水を満たし、透過後

側の水のみを循環させ、70 Lラドン検出器によりバックグラウンドレベルを測定した。

6.3.1 BG Runの測定の手順

BG-1. すべてのバルブを閉じる。

BG-2. ラドン透過率測定用セルの O-Ringにグリスを塗り、間に 0.50 mmの HDPE（円形）を挟む。

BG-3. VW03、VW04、VW06、VW08を開け、VW14を図 6.2の下向きにし、その他のバルブを閉じ、VW08の

配管から純水を入れることでWater Buffer Tankに水を貯める。

BG-4. 0-3.の状態で VW08の配管から純水を入れ続け、VW14の配管から排水することでパージする。

BG-5. VG12、VG13、VG14、VG15を開け、70 Lラドン検出器に G1純空気を入れ、VG15の配管から排気する

ことでパージする。

BG-6. Dewar Vesselに水を入れ、冷却器を ONにし、冷却を開始する。

BG-7. VW03、VW04、VW06を開け、VW14を図 6.2の左向きにし、その他のバルブを閉じ、ポンプ PPW02を

ONにし、70 Lラドン検出器側の循環を開始する。

BG-8. 70 Lラドン検出器に −1500 Vの高電圧をかけ、測定を開始する。

BG-9. ポンプ PPW02を OFFにし循環を停止させ、測定を終了する。

6.3.2 BG Runの測定結果

BG Runではラドン透過率測定用セルには、0.50 mm（円形）の HDPEを挟み、セルの両側に純水を満たし、透

過後側の水のみを循環させ、70 Lラドン検出器によりバックグラウンドレベルを測定した。

BG Runの 70 Lラドン検出器の 214Poの計数の時間変化を図 6.7の BG Runに示す。

70 L ラドン検出器の計数には pBG (const.) の Fitting 関数で t0 から t1 までの範囲を Fit した。BG Run の

Fitting範囲と各パラメータは表 6.4に示す。

表 6.4 BG Runの測定の詳細と結果

BG Run

t0 (Date) 2018/10/27 0:00

t1 (Date) 11/5 12:00

pBG [count/12hour] 20.5± 1.0

6.4 HDPEシートの水中ラドン透過率測定（Run2）

ラドン透過率測定用セルには 0.50 mm（円形）の HDPEを挟み、透過前（ラドン線源）側はラドン水を、透過後

側は純水を循環させ、BG Runで測定したバックグラウンドからの増加量を測定し、HDPEの水中でのラドン透過

率を測定した。
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6.4.1 Run2の測定の手順

2-1. すべてのバルブを閉じ、ポンプも OFFにする。

2-2. ラドン透過率測定用セルの O-Ringには 0.50 mmの HDPE（円形）を挟む。

2-3. 1-4から 1-11と同様の手順で測定を行う。

6.4.2 Run2の測定結果

Run2では 0.50 mm（円形）の HDPEのラドン透過率を測定した。Run2の 70 Lラドン検出器の 214Poの計数

の時間変化を図 6.7の Run2に示す。図 6.7から明らかなように、 214Poの計数率が増加した。

70 Lラドン検出器の計数には
pBG + pa ×

{
2−(x−t0)/3.82

}
の Fitting関数で t0 から t1 までの範囲を Fitした。Run2の Fitting範囲と各パラメータは表 6.5に示す。ただし

測定開始から 214Poの計数が増加し始めるまでに時間がかかることがわかったため、Fitting範囲を調整した。計

数率の増加の割合も Fittingと大きな矛盾はなく、水中でのラドン透過を初めて測定できたと考えられる。

表 6.5 Run2の測定の詳細と結果

Run2

t0 (Date) 2018/11/5 15:00

t1 (Date) 11/23 12:00

pa [count/12hour] 38.4± 1.8

na [Bq/m3] (2.56± 0.12)× 10−2
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測定の詳細は以下の表 6.6にまとめる。
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表 6.6 水中ラドン透過率測定の時間

BG Run Run1 Run2

HDPEの厚さ 0.50 mm（円形） – 0.50 mm（円形）

測定開始時刻 2018/10/27 0:00 2018/6/30 12:00 2018/11/6 15:00

測定終了時刻 11/5 12:00 7/12 0:00 11/22 0:00

測定時間 9.5 days 11.5 days 15.4 days

以上より、水中ラドン透過率は

k = (1.2± 0.1)× 10−7 [cm2/sec] (6.5)

となる。

系統誤差の評価と空気中と水中でのラドン透過率測定の比較は第 7章で議論する。
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第 7章

議論・結論

本章では水中ラドン透過率測定の結果の評価として、系統誤差の評価、空気中と水中での測定結果の比較と先行

研究との比較を行う。

7.1 HDPEシートの水中ラドン透過率測定結果の評価

7.1.1 ラドン透過率の系統誤差の評価

本節では、各物理量からラドン透過率を求める際の系統誤差の影響を考慮して、本研究における水中ラドン透過

率の系統誤差を見積もる。系統誤差として以下のものが考えられる。

・ 80 Lラドン検出器の較正係数の誤差

[36]より、10%の不定性があるが、式 5.8より CF80L が分子分母で打ち消し合うので、ラドン透過率の測定

には影響しない。

・水中ラドン透過率測定における nb の不定性

図 7.1に Run1の結果と、±30%の不定性の範囲を示した。

・ Run1-3の測定時間の短さからくる不定性

Run1-3はともに 1日間の測定しか行っていないため、不定性が大きいと考えられる。透過前側ラドン濃度

が測定中比較的安定していた Run5と比較する。まず Run5の 214Poの計数率を 1時間ごとの binにわけ、

測定開始から 1日範囲で Fitする（これを Run5’と定義する）。Run5’の 80 Lラドン検出器の計数に

p′BG ×
{
2−(x−t0)/3.82

}
+ p′a ×

{
1− 2−(x−t0)/3.82

}
の Fitting関数で t0：2018/9/27 16:00から t1：2018/9/28 16:00までの範囲を Fitした。図 7.2に Fit結

果を示す。Fitの結果は p′BG = (1.45± 0.06)× 102 count/hour、p′a = (1.01± 0.06)× 103 count/hourと

なり、透過後側ラドン濃度は n′
a = 13.4 ± 0.8 B/m3 となった。Run5’の Fit結果、計算したラドン濃度と

Run5の結果との比較を表 7.1に示す。以上より Fit範囲による不定性は 10 ∼ 15%程度と見積もった。

表 7.1 Run5と Run5’の測定結果の比較

Run5 Run5’

HDPEの厚さ 2.0 mm（円形） 2.0 mm（円形）

p′a [count/hour] - (1.01± 0.06)× 103

pa [count/day] (2.17± 0.01)× 104 (2.42± 0.14)× 104

na [Bq/m3] 12.0± 0.7 13.8± 1.2
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以上より本研究での最大の不定性は、nb の不定性見積もりによるものと考えられる。よって本研究では水中ラド

ン透過率の系統誤差を 30%と見積もった。統計誤差・系統誤差を含めた得られた水中ラドン透過率は

k = 1.2± 0.4 [cm2/sec] (7.1)
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図 7.1 Run1の測定結果と ±30%の不定性の範囲
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図 7.2 Run5’の測定結果（80 Lラドン検出器の 214Poの計数の時間変化。)

7.1.2 系統誤差を考慮した空気中と水中での測定結果の比較

本研究における HDPEの空気中/水中でのラドン透過率の結果と、先行研究の HDPEの空気中でのラドン透過

率の結果を表 7.2と図 7.3に示す。図 7.3は、表 7.2と同じデータを同じ順番でプロットしたものである。

空気中でのラドン透過率測定の結果と水中でのラドン透過率測定結果を比較すると、30%の系統誤差を考慮する

と誤差の範囲で一致している。このことから HPDEシートのラドン透過率は水中・空気中で同様の性質を示し、本

研究ではばらつきは少ないと判断できる。よって今後は HPDEシートの空気中でのラドン透過率を測定すること

により、水中でのラドン透過率を見積もることができると考えられる。また先行研究と比較すると、オーダーは同

じであるがばらつきは大きいことがわかった。その原因としては製品の違いによる差や、ラドン透過率の見積もり

方法の違いがあげられる。誤差の範囲で矛盾しないことがわかった。

以上のことより、実際に使用する素材のラドン透過率を測定することが重要であると確認できた。
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ラドン透過率

(×10−7 [cm2/sec])

先行研究 [27] 1.1

0.46

先行研究 [28] 0.58

先行研究 [29] 1.9

先行研究 [30] 0.37

0.71

Run1 0.50 mm（円形） 1.1± 0.1(stat.)

Run2 0.50 mm（円形） 1.2± 0.1(stat.)

Run3 0.50 mm（円形） 1.5± 0.1(stat.)

Run4 0.96 mm（円形） 1.3± 0.1(stat.)

Run5 02.0 mm（正方形） 1.4± 0.1(stat.)

Run6 0.50 mm（正方形） 1.6± 0.1(stat.)

水中 0.50 mm（円形） 1.2± 0.4(stat.+ syst.)

表 7.2 本研究における HDPEの空気中/水中ラドン透過率測定結果と先行研

究の HDPEの空気中ラドン透過率測定の結果

0        0.5       1.0     1.5      2.0
×10-7ラドン透過率

図 7.3 先行研究と本研究

における HDPE の空気中/

水中ラドン透過率測定結果

の比較（本文参照）

7.2 HK検出器内のラドン濃度の見積り

SKの IDの現在の純水中のラドン濃度は 2 mBq/m3[20]である。また HK検出器の建設予定地の坑内の水中の

ラドン濃度は ∼ 1000 Bq/m3 であり、40000本の HK PMTから放出されるラドンが 26万トンの純水に一様に溶

けたときのラドン濃度は ∼ 1.6 mBq/m3 であると見積もられている [20]。

式 4.3より ODの水中ラドン濃度 na は式 7.2のように書ける。

na =
τRn

τRn + TV
Ak

× nb (7.2)

IDの直径は 70.8 [m]、高さは 54.8 [m]、ODの直径は 74.0 [m]、高さは 60.0 [m]、IDの壁面の厚さは 0.60 [m]よって

HK内の純水の体積は VHK = 2.6×105 [m3]、IDの体積は VID = 2.3×105 [m3]、ODの体積は VOD = 3.0×104 [m3]、

使用される予定のHDPEの表面積は検出器上部を除いてA = 1.8×104 [m2]となり、厚さは T = 5.0 [mm]である。

ラドン透過率は式 7.1の値 k = (1.2± 0.4)× 10−7 [cm2/sec]を用いる。ラドンの崩壊定数は τRn = 4.8× 105 sec

である。まず HKの IDと ODが完全に水のやり取りをしていると場合、V = VHK、nb = nenv = 1000 Bq/m3 と

してこれらを式 7.2に代入すると HK内の純水中のラドン濃度 nHK は以下のようになる（図 7.4）。
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nHK =
4.8× 105 sec

4.8× 105 sec +
0.50 [cm]× 3.0× 104 [m3]

1.8× 104 [m2]× (1.2± 0.4)× 10−7 [cm2/sec]

× nenv (7.3)

= 80± 27 mBq/m3

次に HKの IDと ODが少し水のやり取りをしている場合、V = VOD としてこれらを式 7.2に代入すると HK

OD内の純水中のラドン濃度 nOD は以下のようになる。

nOD = (6.9± 2.3)× 102 mBq/m3 (7.4)

ここで、単位時間あたり IDと OD間でX [m3/sec]の水のやり取りをしていた場合、単位時間あたりの ID内で

崩壊するラドン量と IDから ODに出ていくラドン量の和が単位時間あたりに ODから IDに入ってくるラドン量

と等しくなるので、式 7.5が成り立つ。ID内のラドン数濃度をNID /m3、OD内のラドン数濃度をNOD /m3、ID

内のラドン濃度を nID Bq/m3 とおいた。

NIDX + nIDVID = NODX (7.5)

X =
nIDVID

NOD −NID
(7.6)

今 222Rnの半減期は 3.82日であるから、ラドン数濃度 N はラドン濃度 nを用いて以下のように書ける。

N ×
{
1− 2−

1
3.82×86400

}
= n (7.7)

HK PMTから放出されるラドン濃度レベル（∼ 1.6 mBq/m3）に抑えるためには、nID = 1.6 mBq/m3 として、

NID = 7.62× 102 /m3 となる。また nOD = 700 mBq/m3 として、NOD = 3.33× 105 /m3 となる。

以上より単位時間あたりの IDと OD間の水のやり取りで X [m3/sec]は

X ≃ 1.1× 10−3 m3/sec ≃ 96 ton/day (7.8)

となる（図 7.5）。つまり水のやり取りを 96 ton/day以下にすれば、ODから侵入してくるラドン量は HK PMT

から放出されるレベルと同等になる。

nHK 80 mBq/m3

VHK 2.6×105 m3

HK
nenv 1000 Bq/m3

坑内

Rn 透過

HDPE 5.0 mm

Nenv 4.8×108 /m3

NHK 3.8×105 /m3

Decay in HK 1.8×109 /day

OD to 坑内 1.4×106 /day

坑内 to OD 1.8×109 /day

図 7.4 HKと坑内の 222Rnのやり取り
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Decay in OD 1.8×109 /day
Decay in ID 319×104 /day

OD to ID 320×104 /day

ID to OD 8×104 /day

nID 1.6 mBq/m3

nOD 0.7 Bq/m3VID 2.3×105 m3

VOD 3.0×104 m3

NOD 3.3×105 /m3

NID 7.6×102 /m3

Water Flow 96 ton/day

ID

OD

Nenv 4.8×108 /m3

nenv 1000 Bq/m3

坑内

Rn 透過

HDPE 5.0 mm

OD to 坑内 1.2×106 /day

坑内 to OD 1.8×109 /day

図 7.5 HKの ID・ODの 222Rnのやり取り

7.3 結論

ハイパーカミオカンデ実験は、スーパーカミオカンデ実験の約 8倍の 187 ktonの有効体積をもつ、次世代の超大

型水チェレンコフ実験計画である。HK実験ではニュートリノ混合角 θ12、ニュートリノの質量の二乗差 ∆m2
21 の

測定のために、太陽ニュートリノ観測を行う。HK での太陽ニュートリノ観測では、放射性ラドン 222Rn がバッ

クグラウンドとなる。HKの外検出器はコンクリート製であり、コンクリートと OD内部の間には水の透過を防ぐ

ために、高密度ポリエチレン（HDPE）と呼ばれる合成樹脂素材が用いられる予定である。一般に合成樹脂による
222Rnの遮蔽は完璧ではなく、ガスが空気中で HDPEシートを透過する現象が観測され、ラドン透過率が測定され

ている。しかし、実際に使用する HDPEシートのラドン透過率は不明なため、現在は他の HDPEの空気中でのラ

ドン透過率測定実験の結果から推測した値を用い、HK検出器のデザインがなされているが、先行研究での HDPE

の空気中ラドン透過率は、製品によるばらつきがあるため、実際に使用する製品による水中でのラドン透過率測定

が必要である。

本論文では、空気中/水中でのラドン透過率測定実験を行うために、シート状素材のラドン透過率測定用セルを開

発し、実際に測定に用いた。

まず先行研究との比較のため、HDPEの空気中でのラドン透過率を測定した。測定には 80 Lラドン検出器、1 L

ラドン検出器、透過率測定用セルを用いた。先行研究では空気中のラドン透過率は 0.37 ∼ 1.9 cm2/secという結果

が報告されていたが、本研究では 6回の測定により 1.1 ∼ 1.5 cm2/secという結果が得られた。

次に HDPE の水中でのラドン透過率を初めて測定した。水中ラドン濃度を測定するために、液相に存在する
222Rnを気相に移すための中空糸膜という装置を、70 Lラドン検出器と組み合わせて測定を行った。ラドン線源に

はラジウムセラミックボールを用いた。測定の結果、HK検出器に実際に使用される予定の HDPEの水中ラドン透

過率として、(1.2 ± 0.1) × 10−7 cm2/sec という結果が得られた。また透過前側の水中ラドン濃度の不定性から本

測定の系統誤差を 30%と見積もり、統計誤差と系統誤差を合わせ (1.2 ± 0.4) × 10−7 cm2/sec という結果が得ら

れた。

また、得られた水中ラドン透過率を用い、1.)HK検出器全体で水のやり取りをした場合と、2.)HK検出器の ID

と OD間の仕切りを考慮した場合で、坑内環境から HK検出器内部に透過してくるラドン濃度を見積もった。1.)

では、HK検出器内部のラドン濃度は 80 ± 27 mBq/m3 と見積もった。2.)では、HKに使用される PMTからの
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ラドン放射レベル（1.6 mBq/m3）に抑えるためには、IDと OD間の水流を 96 ton/day以下に抑えなければなら

ないという見積もりが得られた。
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ありがとう。加藤伸行君は、神岡でご飯に行ったり麻雀できたり、毎回楽しかったです。また一緒にハイボールを

飲む機会があればいいですね。Pedersen Juan William君は、オシロスコープを快く貸してくれたりし、助かりま

した。ご飯やお酒を飲む機会もあり楽しかったです。望月俊来君は、もちもちです。ありがとう。岡田健君は、神

戸大学の学部の同期で、研究室内外で一緒に遊びました。おかけんに撮ってもらった私の写真が良すぎて家宝にし

ています。今泉秀一君は、後輩として神岡での飲み会の企画をしてくれて、私の神岡に行く楽しみを作ってくれて
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いました。陳育勤君は、飲み会で一緒に話す機会も多く、楽しませてもらいました。

カグヤの子孫の、さっくん、くわいくん、いっちゃん、ちーくん、けっぴ、はしもん、ひっきー、やまちゃん、ぴ

おぴおには、学生生活で常に麻雀をしてくれたことに感謝しています。特にぴおぴお（pio pio 11）君には、毎度毎

度酒を飲んで家に帰れなくなった私を泊めてくれたり、飲み会や麻雀をする家を提供してくれたりと感謝感激雨あ

られです。

麻雀サークルのつじちゃんは、一緒にスマブラをしたり、お酒を飲んだり、ピザを食べたりと知り合ったのは学

生生活の最後の方ですが、楽しかったです。水野さんは、一緒にお酒を飲んだり話していて元気が出ました。たら

ちさんは、毎回サークルの飲み会に来てくれてありがとうございました。倫理・道徳が欠如しているサークルの唯

一の救いでした。

ラーメン荘 歴史を刻め 六甲道のトニさんは、私が学部生の頃から通っているラーメン屋で、いつも美味しい

ラーメンを提供していただきました。2019/2/1現時点で約 200杯のラーメンをいただきました、ありごとうござ

います。

最後に、これまでなんの不自由もなく大学院に通わせてくれ、研究を進められるような環境を提供してくれた両

親に感謝します。

宮辺裕樹
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