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概要

宇宙にはまだまだ多くの謎が残されており、その中の一つが暗黒物質と呼ばれる未知の素粒子
である。現在の素粒子物理学の標準理論が導く予想と様々な実験による観測事実との矛盾がそ
の存在を強く主張している。この暗黒物質を捉えることを目的とした実験が世界各国で行わ
れている。その中の一つが、岐阜県神岡町にある実験サイトで行われている XMASS実験で
ある。
XMASS 実験は液体キセノンをシンチレータとして用いた暗黒物質探索実験である。暗黒

物質は電磁相互作用や強い相互作用をすることなく、弱い相互作用しかしないと考えられてい
る。そのため暗黒物質の事象を観測するには低バックグラウンド環境が必要となる。XMASS

実験で重要となるバックグラウンドの一つであるラドンは、検出器内部の部品に含有するウラ
ン系列のラジウムから放射性壊変によって生じ、液体キセノンに溶解してしまう。
そこでキセノン等の希ガス中のラドン濃度をモニターするために開発されたのがガス用 80L

ラドン検出器である。本研究では 80L ラドン検出器の性能評価を行った。実験の結果、PIN

フォトダイオード部の電圧を-1.0kVに設定し、検出器内部を 1気圧の Arで満たした時の較正
係数 CF = 1.5± 0.2 [(count/day)/(mBq/m3)] (at 0.002g/m3)を得ることができた。
またラドンは検出器外部からの中性子やガンマ線を遮蔽するために XMASS検出器の周囲

を覆う純水タンク中にも含まれている。そのためタンク純水中のラドン濃度をモニターする
ことも非常に重要な研究となる。本研究ではラドン検出器と中空糸膜モジュールを組み合わ
せた純水測定用ラドン検出器を構築して XMASS タンク純水中のラドン濃度を測定し、そ
のラドン濃度レベルが XMASS実験に影響を与えないか評価を行った。XMASS実験におい
てタンク内純水中ラドン濃度の定常的なモニターは本研究が初めてである。実験の結果、純
水測定用ラドン検出器の運転開始から現在に至るまでの間における水中ラドン濃度の最大値
は 143 ± 20 [mBq/m3] であり、この値はシミュレーションが要求する水中ラドン濃度の上
限 2500 [mBq/m3] を下回ることが分かった。これによってタンク内純水中のラドン濃度が
XMASS実験に影響を及ぼさないことが保証された。
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第 1章

序章

暗黒物質 (dark matter)とは宇宙に存在する光学的に観測することができない未発見の素粒子のことで
ある。本章では暗黒物質が提唱され、その存在が強く支持されるようになった理由を歴史的な経緯とと
もに述べ、現在その候補となっている素粒子とその発見を目指す最新の暗黒物質探索実験について紹介
する。

1.1 暗黒物質
この説では現在においてその存在が強く支持されている暗黒物質が提唱されるようになった経緯と、そ
れに関する様々な間接的な証拠について議論する。

1.1.1 暗黒物質の提唱

暗黒物質は 1934年に Zwicky[1]によって提唱された。ビリアル定理からかみのけ座銀河団内の銀河の
速度分散を観測し、そこから予測される銀河団の質量が銀河団の輝度から計算された銀河団の質量の約
500倍とはるかに大きいことが分かった。このずれを解消するために十分な質量や重力を及ぼす不可視的
な物質、暗黒物質が提唱されたのである。

1.1.2 暗黒物質存在の証拠

銀河の回転曲線問題
暗黒物質の間接的な証拠は 1970年に Vera C. Rubin[2]によって初めて確認された。図 1.1は渦巻銀河
の構造の模式図である。銀河中心部の最も星が集中している部分をバルジと呼び、星や星間ガスが混在し
たバルジ周辺部をディスクと呼ぶ。ディスク周辺には光学的に観測されない球形のダーク・ハローが存在
すると考えられている。
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図 1.1 渦巻銀河の構造

ここで銀河中心からの距離を r、半径 r内の質量の総和をM(r)、万有引力定数を Gとすると、rの位
置の銀河の回転速度 vc(r)はケプラーの法則より、

vc(r)
2 = G

M(r)

r
(1.1)

のように表される。ここで銀河の回転速度 vc は星のスペクトルのドップラー効果（赤方偏移）によって
測定することができる。銀河の全質量が銀河の中心に集中していると仮定すると、式 (1.2)より、

vc(r)
2 ∝ 1/r (1.2)

となり、銀河の回転速度は銀河中心から遠ざかるにしたがって減衰するはずである。しかし Rubinによ
るアンドロメダ銀河 (M31)の観測では銀河中心から遠ざかっても回転速度は一定であった。この観測結
果は

• 輝く物質よりも遥かに大きな質量の輝かない物質が存在する
• それらの物質は r が大きいところでM(r) ∝ r である

ということを示唆する。
同様の結果はその他の観測においても示されている。図 1.2は渦巻銀河 NGC6503の回転速度の理論値
と観測値である。図から分かるように、銀河の構成要素としてディスク成分と星間ガス成分を考慮するだ
けでは観測値をうまく説明することができない。これは光学的に観測されない球状の物質（ダーク・ハ
ロー）が存在していることを示唆している。
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図 1.2 渦巻銀河 NGC6503の回転速度 [3]。横軸は銀河中心からの距離、縦軸は銀河の回転速度を示
し、図中の黒点は観測値、破線はディスク成分、点線は星間ガス成分、破線-点線は観測値のフィット
（黒線）から計算されたダーク・ハロー成分を表す。

宇宙背景放射 (CMB)

暗黒物質の間接的証拠は他にもあり、宇宙背景放射 (cosmic microwave background, CMB) もそ
の一つである。CMB とは全天球上で等方的に観測される電磁波（マイクロ波）である。1992 年に
NASAの COBE衛星が CMBの小さなゆらぎを観測し [4]、同じ証拠を 2003年にWilkinson Microwave

Anisotropy Probe (WMAP) が観測 [5]、更に 2014 年には Planck によって最新の観測結果が報告され
た [6]。図 1.3は Planckによる CMBのエネルギー密度の観測データである。

図 1.3 Planckにが報告した宇宙背景放射のエネルギー密度 [7]

宇宙物理学では、しばしば密度パラメータを用いた議論が行われる。ここで構成要素 iの密度パラメー
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タ Ωi は構成要素 iのエネルギー密度 ρi と臨界密度 ρc を用いて以下のように定義される。

Ωi =
ρi
ρc

(1.3)

臨界密度とは Friedmannの膨張方程式

ȧ2

a2
=

8πGρ

3
+

Λc2

3
− k

a2
c2 (1.4)

において k = 0, Λ = 0のときの物質密度

ρc =
3H2

0

8πG
(1.5)

のことである（aはスケール・ファクタ、Gは万有引力定数、ρはエネルギー密度、Λは宇宙定数、cは光
速、k は空間の曲率を示すパラメータ）。
宇宙の全エネルギー密度 Ωtot は宇宙の物質密度パラメータ ΩM、 宇宙定数の密度パラメータ ΩΛ、空
間の曲率の密度パラメータ Ωk を用いて Friedmannの膨張方程式によって以下のように導かれる。

Ωtot =
∑
i

Ωi = ΩM +ΩΛ +Ωk = 1 (1.6)

ただし、ΩM はバリオンの密度パラメータ ΩB と暗黒物質（バリオン以外の物質）の密度パラメータ ΩDM

の和とした（式 1.7）。

ΩM = ΩB +ΩDM (1.7)

以下は 2013年に発表された Planckの最新の観測結果である（hはハッブル・パラメータでハッブル定
数 H0 = 67.4± 1.4 [km/s/Mpc]を 100 [km/s/Mpc]で割って規格化したものである）。

ΩΛ = 0.686± 0.020 (1.8)

ΩM = 0.314± 0.020 (1.9)

ΩBh
2 = 0.02207± 0.00033 (1.10)

ΩDMh2 = 0.1196± 0.0031 (1.11)

この観測結果から我々は宇宙の構成比について以下の観測的事実を知ることができる。

• 物質を構成するバリオンは宇宙の全エネルギーのうち約 4.9%を占める
• 未知の物質は宇宙の全エネルギーのうち約 26.5%を占める
• 宇宙項に基づくダークエネルギーは宇宙の全エネルギーのうち約 68.6%を占める

これらの観測結果により、宇宙背景放射も暗黒物質の存在を示唆する一つの証拠となっている。

1.2 暗黒物質の候補
前節では暗黒物質の代表的な間接的証拠について述べてきた。暗黒物質の正体については様々な候補が
あり、以下にそのいくつかを紹介する。

• バリオンからなる暗黒物質
– MACHO(Massive Compact halo Object) 銀河ハロー内に存在する、小さくて光学的に観測の

不可能な天体（白色矮星、中性子星、ブラックホールなど）
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• 非バリオンからなる暗黒物質
– 熱い暗黒物質 宇宙初期に相対論的 (v >> c) な運動をしていた物質

∗ ニュートリノ
– 冷たい暗黒物質 宇宙初期に非相対論的 (v << c) な運動をしていた物質

∗ アクシオン
∗ WIMPs(Weekly Interacting Massive Particles)

これらの中でMACHOはハローを形成するだけの十分な質量を持たないため、現在では有力な候補では
ないと考えられている。またスーパー・カミオカンデ実験で観測されたニュートリノ振動によってニュー
トリノの質量に制限がつけられた [8]が、その値は非常に小さいためニュートリノ単体では暗黒物質にな
りえないことが分かっている。これらの理由から現在では冷たい暗黒物質が有力な暗黒物質の候補と考え
られている。以下に冷たい暗黒物質をいくつか紹介する。

1.2.1 冷たい暗黒物質

アクシオン
強い相互作用では Cと P、また Cと Pの組み合わせである CPも対称になっているにも関わらず、弱
い相互作用では荷電対称性 Cとパリティ対称性 Pが破られていることが実験的に示されている。このこ
とは CP対称性の破れとされ、それを説明するために提案された素粒子がアクシオンである。

WIMPs

WIMPs(Weakly Interacting Massive Particles)は現在最も有力視されている暗黒物質の候補である。
標準模型の拡張である超対称性理論 (SUSY)から示唆されている超対称性粒子であり、その中でもニュー
トラリーノと呼ばれる未知の素粒子が最有力候補となっている。次節で述べる各種の暗黒物質の直接検出
実験が発見を目標としている素粒子である。

1.3 暗黒物質の直接検出
WIMPsが弱い相互作用によって原子核と弾性散乱し、その原子核が放出したエネルギーを観測するの
が直接検出である。実際に観測されるエネルギーは数十 keVと考えられており、この低エネルギー領域
の信号を捕捉するためにはバックグラウンドをいかに低減できるかが重要となる。
WIMPsに対する感度曲線を図 1.4に示す。各曲線は各実験によって与えられた上限値、色が付けられ
た各領域は各実験が暗黒物質の存在を主張している領域である。図中の Leff は液体キセノンのシンチ
レーション効率を意味し、薄赤の領域は Leff による不定性を示している。
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図 1.4 WIMPsに対する感度曲線 [9]。横軸は暗黒物質の質量、縦軸は反応断面積を示す。

以下に代表的な実験をいくつか紹介する。

■XENON XENON[10] はターゲットにキセノンを用いた二相式検出器である。WIMP とキセノン原
子核との相互作用によってシンチレーション光 (S1)を観測し、同時に弾性散乱時に電離した電子を電場
によって気相側へ誘導し、増幅されたシンチレーション光（S2）を観測する（図 1.5）。図 1.5において電
場方向を z軸、z軸と垂直な平面を x-y平面とすると、信号 S2によって x-y平面の位置を再較正するこ
とができ、また S1-S2 間の Drift Time によって z 軸方向の位置を再較正することができる。S1 は ER

（electronic recoil）より NR(nuclear recoil)の方がエネルギー損失 (dE/dx)が大きく、S2は NRの方が
電子イオンを大幅に失うため、シグナルによる S2/S1の比はバックグラウンドよりも小さくなり、シグ
ナルとバックグラウンドを識別することが可能となっている。
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図 1.5 XENON100の検出原理 [10]

■CDMS CDMS[11] ではターゲットとして極低温のゲルマニウムとシリコンの結晶を用いる。イオン
化による電子の信号と散乱時に生じた熱によってもたらされる結晶の格子振動からの信号を同時に観測
し、シグナルバックグラウンドを分別することができる。

■DAMA/LIBRA DAMA/LIBRA は NaI を用いたシンチレーション検出器である。DAMA/LIBRA

では太陽の銀河中心に対する回転と地球の公転によって生じる暗黒物質の季節変動の観測を行っており、
2013年の観測結果では 14 年間で取得した 1.33[ton-yr]のデータから 9.3σ の信頼度で季節変動が観測さ
れたと報告している [12]。
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第 2章

XMASS実験

XMASS 実験は岐阜県にある東京大学宇宙線研究所の神岡宇宙素粒子研究施設・神岡鉱山の地下約
1000mに設置された液体キセノン検出器を利用した実験である。XMASS実験の主な目的は、

• 暗黒物質探索 (Xenon Detector for Weakly Interacting Massive Particles )

• 低エネルギー太陽ニュートリノ (Xenon Neutrino Mass Detector)

• ニュートリノレスダブルベータ崩壊 (Xenon Massive Detector for Solar Neutrino)

である。本章では本論文において議論の中心となる暗黒物質探索について詳しく説明する。

2.1 検出器の構成
XMASS実験における暗黒物質探索ではWIMPsがキセノン原子核を反跳して出るシンチレーション
光を PMTによって捉えようと試みている。WIMPsの信号は非常に稀であるため、バックグラウンドを
低減することは非常に重要となる。岐阜県の神岡鉱山の地下 1000mに検出器を設置することにより、宇
宙線ミューオンのフラックスは地上と比べて 105 分の 1まで低減することが可能となっている。以下に
検出器の各部について述べる。

■ID(Inner Detector, XMASS-I検出器) 図 2.1は XMASS検出器全体の模式図である。XMASS-I検出
器（図 2.2）は XMASS検出器の中心部分に設置されており、Inner Vacuum Chamber(IVC)と Outer

Vacuum Chamber(OVC) から構成されている。IVC 内部には液体キセノンが満たされており、液体キ
セノンのシンチレーション光は IVC内部にある 630本の六角形 PMT（光電子増倍管）(HAMAMATSU

R10789-11) と 12 本の円形 PMT(HAMAMATSU R10789-11MOD) によって捉えられる。この IVCを
囲むようにして設置されている OVCは断熱真空を保つ役割を有する。
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図 2.1 XMASS検出器全体の模式図 [13]

図 2.2 XMASS-I検出器の模式図 [14]

■OD(水タンク、20 インチ PMT) XMASS-I検出器を覆うようにして設置されているのが水タンクで
ある。水タンクの高さは 10.5m、直径が 10mであり、タンク内は約 800 トンの純水で満たされている。
この純水によって外部からの中性子やガンマ線を遮蔽することが可能となっている。またタンク周辺部に
は 72本の 20インチ PMT（浜松ホトニクス社製、HAMAMATSU R3600）が取り付けられており、宇
宙線ミュー粒子が水中を通過するときに発するチェレンコフ光を検出する veto検出器（Outer Detector）
としてチェレンコフ事象の排除に利用されている。水チェレンコフ検出器を暗黒物質探索のシールドとし
て初めて利用したのは XMASS実験である。
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■データ取得回路 図 2.3にデータ収集 (DAQ)システムの全体図を示す。ATM(analog timing module)

は ADC(alalog to digital converter)と TDC(time to digital converter)の機能を有しており、ADCに
よる電荷積分情報と TDCによる時間情報が同時に取得できる仕組みとなっている。IDからの PMT信
号はプリアンプによって増幅され、ATMに送られる。各 PMTの閾値は-5mVに設定されており、これ
を超えると ATMでヒットとして記録される。ATMのゲート幅 200ns中でヒット数が 4以上あると、グ
ローバルトリガーとして ATMと FADC(flash analogue to digital converter)に送られる [14]。

図 2.3 データ収集システムの全体図 [14]

2.2 液体キセノン
2.2.1 液体キセノンのシンチレーション機構と検出原理

我々は検出媒体に液体キセノンを用いて、暗黒物質との衝突によって生じたシンチレーション光を光電
子増倍管によって観測を行う。Xeは原子核反跳／電子反跳によって、以下のようにイオン化と励起に二
通りのプロセスを辿る。

Xe → Xe+ + e− (2.1)

Xe+ +Xe → Xe+2 (2.2)

Xe+2 + e− → Xe∗∗ +Xe (2.3)

Xe∗∗ → Xe∗ + heat (2.4)

Xe∗ +Xe → Xe∗2 (2.5)

Xe → Xe∗ (2.6)

Xe∗ +Xe → Xe∗2 (2.7)

こうして生じたキセノン二量体 Xe∗2 は以下のプロセスを経て、シンチレーションを発光する。

Xe∗2

{
Singlet(3ns)
Triplet(27ns)

}
→ 2Xe+ hν (λhν = 175nm) (2.8)

このシンチレーション光を PMTによって検出する。
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2.2.2 液体キセノンを用いるメリット・デメリット

XMASS 実験ではターゲットとして液体キセノンを利用している。同様の実験では XENON100 など
が挙げられる。一方、DEAP実験 [15]では同じ希ガス元素であるアルゴンを利用している。液体キセノ
ンには様々なメリットがある反面、デメリットも存在する。本節では液体アルゴンと比較することでその
デメリットについても言及したい。液体キセノンを使用するメリット・デメリットとしては以下が挙げら
れる。表 2.1にキセノンとアルゴンを比較した表を示す。

• 液体キセノンを使用するメリット
– 原子番号が大きく密度が高い

キセノンは原子番号が 54と大きいため、外部からのガンマ線を減衰する自己遮蔽能力を
有する。また液体で約 3[g/cm3]の密度を持つため検出器の小型化が可能となる。

– 放射性同位体がすべて短寿命である
放射性同位体はバックグラウンドの原因となる。アルゴンの場合、自然に存在する Arに
は同位体である 39Arが存在するが、キセノンの放射性同位体はどれも寿命が短い (136Xe

は安定同位体)。
– 波長が長く真空紫外領域にある

アルゴンの場合は波長が短いため波長変換材 (Wavelength Shifter)を用いる必要がある。
波長変換材を利用した場合、変換材による光子の損失や変換材由来のバックグラウンドな
どの問題が生じるが、キセノンは波長が長いため PMTでの直接観測が可能である。

– 沸点が高い
キセノンの液体相は 1気圧下で 165.0[K]とアルゴンに比べて高温である。 XMASS実験
では沸点付近である 173K（-100 度）でキセノンを使用しているため、キセノンの気化・
液化による純度の保持が容易である。

– 高発光量
キセノンのシンチレーション光は 1MeV のエネルギーに対して約 42,000 個の光子を放出
する (42,000photon/MeV)。このことにより検出器の閾値を下げることができ、エネル
ギー分解能も高くすることが可能となっている。

• 液体キセノンを使用するデメリット
– 高価である

アルゴンは比較的価格が安価であるがキセノンは非常に高価であるため、大規模検出器の
製作コストにおいてはアルゴンに軍配が上がる。

– Singlet stateと Triplet stateの寿命の差が短い
シグナルとなる nuclear recoil 事象の場合、Singlet State になりやすい。一方でバッ
クグラウンド事象となる electron recoil 事象の場合は Triplet State になりやすい傾向
がある。アルゴンの場合は Singlet state と Triplet state の寿命の差が大きくこれらの
Scintillation Timingの違いを利用した波形分別（pulse-shape discrimination, PSD）が
可能であるが、キセノンはその差が短いため波形分別はアルゴンよりも難しい。

– 太陽ニュートリノ BGによる制限
キセノンの場合、太陽ニュートリノ BG によって sensitivity は 10−47cm2 まで制限さ
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れるが、アルゴンの場合は PSD によって大気ニュートリノによる制限 10−48cm2 まで
sensitivityを実現することができる。

表 2.1 Xenonと Argonの比較 [16]

element Xenon Argon

原子番号 Z 54 18

質量数 A 131.3 40.0

1気圧下における沸点 [K] 165.0 87.3

1気圧下における融点 [K] 161.4 83.8

液体の密度 [g/cm3] 2.94 1.40

存在比 [g/cm3] 0.09 9340

価格 非常に高価 比較的安価
シンチレーション波長 [nm] 178 128

長寿命同位体 136Xe 39Ar

Singlet/Triplet state lifetime [ns] 3/27 7/1600

自己遮蔽能力 ◦ ×
太陽ニュートリノ BGによる sensitivityの制限 有 無

2.3 実験におけるバックグラウンド
2.3.1 バックグラウンドの種類

XMASS実験におけるバックグラウンドは以下の 3つに大別することができる。

液体キセノンが有する内部バックグラウンド 222Rn、220Rn、85Krなど
検出器自身が有するバックグラウンド 210Pb、238U、232Th、14Cなど
検出器外からの外部バックグラウンド μ粒子、中性子、γ線、ラドンなど

■液体キセノンが有する内部バックグラウンド 液体キセノン中には同じ希ガス元素である Rn, Krの放
射性同位体が存在し、これらが実験におけるバックグラウンドとなる。これらは有効体積のみを用いた解
析によっても除去できないため、これらのバックグラウンドを低減することが必要となる。中でも 85Kr

はキセノンの製造過程で混入し、比較的長い半減期 10.756年でベータ崩壊する [17]。このベータ崩壊で
得られる信号は連続スペクトルとなるため、低エネルギー領域で暗黒物質の信号と重なってしまうため、
重要なバックグラウンドとなる。この 85Krを低減するために、XMASS実験では Krと Xeの沸点の違
いを利用した蒸留によってキセノンの純度を高めている [18]。238U系列、234Th系列の崩壊過程にはそ
れぞれ 222Rnと 220Rnが存在する。検出器部材に含まれるウラン系列、トリウム系列の核種が崩壊して
生成されたラドンが液体キセノン中に溶け出すために実験のバックグラウンドとなる。

■検出器自身が有する外部バックグラウンド 検出器を構成する部材に含まれている自然放射能もバック
グラウンド源となる。特に PMTは液体キセノンと隣接しているため、ガンマ線だけでなくアルファ線や
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ベータ線が液体キセノンに入射してバックグラウンドとなる。PMT以外のバックグラウンドはほぼガン
マ線のみが影響する。

■検出器外からの外部バックグラウンド 中性子はキセノン原子と原子核反跳を起こすため、WIMPsと
区別できないバックグラウンドとなる。この検出器外からの中性子は水タンクによってほぼ全て遮蔽する
ことができる。

2.3.2 222Rn

本節では本論の研究において主体となる 222Rnについて紹介する。Rnの放射性同位体である 222Rnは
ウラン系列に属する希ガス元素（化学的に不活性）であり、およそ 3.8日の半減期で壊変する。222Rnは
XMASSで使用しているキセノンや純水に溶解し、その崩壊過程の中でアルファ、ベータ、ガンマといっ
た放射線を生じる主要なバックグラウンドとなる（図 2.4）。大気中ラドン濃度は地上で 1∼10Bq/m3, 地
下 1000mでは 1000Bq/m3 を超える [19]。
そこでキセノン等の希ガス中のラドン濃度をモニターするために開発されたのがガス用 80Lラドン検
出器である。本研究では 80Lラドン検出器の性能評価を行った。またラドンは検出器外部からの中性子
やガンマ線を遮蔽するために XMASS検出器の周囲を覆う純水タンク中にも含まれている。そのためタ
ンク純水中のラドン濃度をモニターすることも非常に重要な研究となる。本研究ではラドン検出器と中空
糸膜モジュールを組み合わせた純水測定用ラドン検出器を構築して XMASSタンク純水中のラドン濃度
を測定し、そのラドン濃度レベルが XMASS実験に影響を与えないか評価を行った。これらの研究内容
については次章以降で議論する。
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図 2.4 ウラン系列 [20]
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第 3章

空気中ラドン濃度の測定

XMASS実験においてラドン（以下、特に断りの無い限り、「ラドン」の表記は 222Rnを指すものとす
る。）が重要なバックグラウンドとなることは前章で議論した。今回、我々は空気中に含まれるラドンを
測定する検出器「ガス用 70Lラドン検出器」の改良型（80Lラドン検出器（図 3.1））に関する研究を行っ
た。改良型検出器の主な改良点は 70L ラドン検出器 [21] のアクリル板とバイトン O リングを真空対応
ICFフランジに変更したこと、そしてセラミックとバイトン・フィードスルーを高純度アルミナセラミッ
ク・フィードスルーに変更したことである。これらの改良によって検出器の気密性を高めることができ
た。検出器内を真空引きした際の到達圧力は 10kPaから 10−5 Paまで低減することができ、検出感度を
向上させることができた [26]。本章ではまずラドン検出器の検出原理について述べ、各種性能評価につい
て議論する。

図 3.1 80Lラドン検出器
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3.1 ガス用ラドン検出器の検出原理
3.1.1 Si PINフォトダイオードによるアルファ線検出

ラドン検出器ではラドン濃度を測定するためにラドン娘核種 214Po の崩壊によって生じるアルファ線
を利用している。このアルファ線を検出するために、我々は検出面積 16mm×16mm, 有効厚さ 500µm,

逆バ イアス電圧最高値 150V, 暗電流 15nA, 端子 間容量 80pFの浜松ホトニクス（株）製 Si PINフォト
ダイオード「S3204-06」を用いている。

図 3.2 Si PINフォトダイオード「S3204-06」

PIN フォトダイオード表面に付着した Po イオンは崩壊によってアルファ線を生じる。アルファ線は
2π-geometryの効果により 1/2の確率でフォトダイオードに入射する。このとき、入射アルファ線は Si

のエネルギー・バンドギャップ約 1.11eV を超えるのに十分なエネルギーを空乏層内の Si 原子の価電子
（最外殻電子）に与えて励起させる。価電子はバンドギャップを超えて伝導帯へ遷移して自由電子となり、
価電子帯には正孔が生じる。逆バイアス電圧によって N層側には正の電圧、P層側には負の電圧がかかっ
ているため、空乏層内の自由電子は N層側へ、正孔は P層側へ加速されて電極に向かって流れることで
電気信号が発生する (図 3.3,図 3.4)[22]。



第 3章 空気中ラドン濃度の測定 20

図 3.3 PINフォトダイオードによるアルファ測定の原理.1

図 3.4 PINフォトダイオードによるアルファ測定の原理.2

本来であれば PINフォトダイオードのセラミックケースの窓にはガラスカバーが取り付けられている
が、このままではアルファ線がガラスカバーで止まってしまうため測定できないので本検出器ではアル
ファ線を測定するためにガラスカバーを取り外した。信号はアンプモジュールによって増幅され、データ
ロガーによって AD変換される [23] 。

3.1.2 ラドン娘核種の陽イオン化と静電捕集法

アルファ線の飛程はとても短いため、PIN フォトダイオード表面でアルファ崩壊事象を捉えなければ
ならない。そこで用いるのがラドン娘核種の陽イオン化を利用した静電捕集法と呼ばれる方法である（図
3.5）。222Rn の崩壊によって生じた 218Po はその 88% が陽イオンとなり、残りの 12% は中性となるこ
とが分かっている [24]（付録 A.1）。PINフォトダイオードの p層に負の高電圧、ステンレス容器にグラ
ウンドをとることによって電場が作られ、PINフォトダイオード表面に陽イオン化しているラドン娘核種
が集められる仕組みとなっている。
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図 3.5 ラドン検出器と静電捕集法 [25]

3.2 湿度依存性とラドン濃度較正
ラドン自体は不活性な気体であるが、その娘核種は化学的に活性である。そのため検出器内空気中の水
蒸気などの化学的要因によって 218Poイオンが中性化されてしまい、218Poの収集効率は 100%以下とな
る。本研究では検出器内部を様々な湿度に保ち、較正実験を行うことにより、検出効率の湿度依存性につ
いて確かめた。

3.2.1 較正システムのセットアップ

ラドン検出器較正システムのセットアップを図 3.6に示す。系内を真空引きした後、大気圧になるまで
ガスを封入する。ラドンソース (PYLON RNC, 78.3Bq)は装着したままで試験を行い、常に系内にラド
ンが供給されている状態となっている。その後、冷却トラップを様々な温度で制御することによって系内
を流れる空気の湿度を調整し、ラドン検出器と露点計を経て循環する仕組みとなっている。
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図 3.6 較正システムのセットアップ図 [26]

3.2.2 較正実験

前節のセットアップの下、本実験では系内にアルゴンを満たし、PIN フォトダイオード部の電圧
が-1.0kV の条件における湿度依存性の確認とその較正を行った。代表的なスペクトルを図 3.7 に示す。
218Po

α−→ 214Pb
β−→ 214Bi

β−→ 214Poという崩壊系列において、中性化された 218Poから崩壊した 214Pb

はその多くが再び陽イオンとなって検出器に収集される。こうした理由によって 214Poの計数率は 218Po

よりも高くなる [24] 。また 218Po(6.003 [MeV])は 212Bi(6.051 [MeV])とスペクトルが重なる。そのた
め我々はラドン濃度の較正に 214Poの信号を採用している。

図 3.7 代表的なアルファ線スペクトル。横軸は ADCチャンネルでα線のエネルギーに対応する。縦
軸は計数率 [count/day]。

我々は 214Poをラドン濃度に換算するために較正係数 CFを式 (3.1)のように定義している。定量のラ
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ドン線源を用いて、214Poのカウント数をラドン検出器を用いて測定し、その時の較正定数を求める*1。
図 3.8に本測定と過去の測定を合わせた実験結果を示す。図中横軸の絶対湿度は計測した露点から換算し
たものである（付録 A.2）。

CF [(count/day)/(mBq/m3)] =
214Po CountRate [count/day]

222Rn Concentration [mBq/m3]
(3.1)

図 3.8 ラドン検出器の湿度依存性 [26]。横軸は絶対湿度 [g/m3]、縦軸は較正係数 CF

[(count/day)/(mBq/m3)]。Ar, -1.0kV（図中の緑色の点）が本研究の測定結果である。

3.3 検出器の BG評価
ラドン検出器の更なる感度の向上のためには、検出器由来のラドン・バックグラウンドを取り除くこと
が重要である。そこで本研究では、

• 検出器内部のステンレス表面のエタノール清掃
• 検出器内部のステンレス表面の電解研磨

による二種類の方法でどの程度検出器由来のバックグラウンドを低減できるかを各々評価した。

*1 我々はラドン濃度の較正に 214Poシグナルのみを用いているが、Borexino実験 [33]では 218Poと 214Poの両方のシグナ
ルを用いて較正を行っている（付録 A.3）。
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3.3.1 エタノール清掃前後の比較

検出器の検出感度を上げるための工夫として、検出器内部のステンレス表面の汚れをエタノールで拭き
取る方法がある。このことによってどの程度バックグラウンドが低減したのかを比較した。今回の実験は
検出器内部を純空気によって満たし、PINフォトダイオード部に-1.0kVの電圧をかけて評価を行った。
エタノール清掃前後におけるアルファ線スペクトルの様子が図 3.9、図 3.10である。また各測定の測定
期間、214Po計数率、ラドン濃度を表 3.1に示す（ラドン濃度は CF = 1.5と仮定した）。図 3.9からウラ
ン系列である 222Rnとトリウム系列の 224Raの娘核種のアルファ線スペクトルを見ることができる。図
3.10は 214Poのエネルギー・ウインドウの拡大図であるが、この結果からエタノール清掃によってウラ
ン系列である 222Rnがある程度低減したことが分かる。一方で、トリウム系列である 212Poのアルファ
線スペクトルには清掃前後での変化は見られなかった。このことから検出器内にはエタノールで除去する
ことができない 224Raが残留している可能性があることが分かった。

図 3.9 エタノール清掃前後のアルファ線スペクト
ル。図の赤線が清掃前、青線が清掃後を示す。 図 3.10 エタノール清掃前後のアルファ線スペク

トル（214Poの拡大図）

表 3.1 エタノール清掃前後における 214Po計数率とラドン濃度の比較。但し、214Poのエネルギー・
ウインドウを 142-152[ch]、ラドン濃度への換算には CF = 1.5[(count/day)/(mBq/m3)]を用いた。

エタノール清掃前／後 測定期間 [days] 214Po計数率 [count/day] ラドン濃度 [mBq/m3]

清掃前 35 2.7±0.3 1.8±0.2

清掃後 64 0.9±0.1 0.6±0.1
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3.3.2 再電解研磨前後の比較

検出器の内部のステンレス表面には微細な凹凸があるため、表面に付着した汚れをアルコールで拭き取
るには限界がある。そこで検出器のバックグラウンドをさらに低減させる方法として、検出器のステンレ
ス表面に電解研磨を施す方法が挙げられる（検出器製作時に電解研磨は既に施してあるが、一連の実験に
よって検出器表面に汚れが付着していると考えられる）。電解研磨とはステンレス表面を電気化学的に溶
解させることで研磨する方法であり、このことによってステンレス表面を平滑に研磨することができる。
本測定では前節のアルコール清掃によるバックグラウンド評価を行った検出器とは異なる検出器を用いて
再電解研磨前後でのバックグラウンド評価を行った（但しセットアップは前節と同様、検出器を純空気で
満たし、-1.0kVの電圧下で試験を行った）。
再電解研磨前後におけるアルファ線スペクトルが図 3.11と図 3.12である。これらの図から、電解研磨
ではウラン系列である 222Rnとトリウム系列である 224Raをともに低減できたことが分かる。図 3.12に
おいて 50[ch]付近のピークは 210Po（5.305MeV）である。このピークが電解研磨後において残っている
理由は、ラドンの崩壊過程において 210Po の上流に半減期 22.4 年の 214Pb があり、この 214Pb が PIN

フォトダイオード部に付着し滞留していくからである。また各測定の測定期間、214Po計数率、ラドン濃
度を表 3.2に記す。

図 3.11 アルファ線スペクトル（電解研磨前）

図 3.12 アルファ線スペクトル（電解研磨後）。
50[ch]付近のピークは 210Po（5.305MeV）である。
このピークが電解研磨後において残っている理由
は、ラドンの崩壊過程において 210Po の上流に半
減期 22.4 年の 214Pb があり、この 214Pb が PIN

フォトダイオード部に付着し滞留していくからで
ある。
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表 3.2 再電解研磨前後における 214Po計数率とラドン濃度の比較。但し、214Poのエネルギー・ウイ
ンドウを 136-144[ch]、ラドン濃度への換算には CF = 1.5[(count/day)/(mBq/m3)]を用いた。

電解研磨前／後 測定期間 [days] 214Po計数率 [count/day] ラドン濃度 [mBq/m3]

電解研磨前 26 6.6±0.5 4.4±0.3

電解研磨後 67 0.8±0.1 0.5±0.1



27

第 4章

XMASSタンク純水中のラドン・バックグ
ラウンド

222Rnは崩壊の過程でガンマ線を生じ、これが XMASS検出器のすぐ外側にある純水タンク内で起こっ
た場合、XMASS実験にとって重要なバックグラウンドとなる恐れがある。本研究の目的は

• XMASS純水タンク中のラドンによるγ線バックグラウンドがどの程度測定に影響を及ぼすかを評
価すること

• 定常的にラドン濃度をモニターすることによって XMASSタンク中純水のラドン濃度が測定に影
響を与えないレベルにあること

である。本研究ではラドン濃度が XMASS実験に影響がないかどうか評価するためにシミュレーション
を行い、現状のタンク内純水のラドン濃度が暗黒物質の季節変動の観測に与える影響について初めて評価
を行った。XMASS実験においてタンク内純水中ラドン濃度の連続モニターも初の試みである。

4.1 シミュレーションによる XMASSタンク内純水中のラドンバックグ
ラウンドの評価

4.1.1 純水中のガンマ線透過率

タンク内純水領域全てから 222Rnを発生させると計算に膨大な時間を要してしまう。そのため今回は
まず純水中のガンマ線透過率からタンク内純水領域の全事象に対して 99%以上カバーできる領域を見積
もった。
ガンマ線は光電効果やコンプトン散乱、電子対生成などによって物質中の透過率が減衰する。ここで線
減衰係数を µ、物質の密度を ρとすると減衰の指標となる質量減衰係数は µ/ρで表される。ガンマ線が
質量密度 ρの物質中を距離 xだけ進んだ時に生き残っている割合（減衰率）は

y = exp (−(µ/ρ)ρx) = exp (−µx) (4.1)

で表される。表 4.1にラドン系列のエネルギー放出割合を示す。表から分かるようにラドン系列で最もガ
ンマ線のエネルギーが高いのは 214Biの 2.204MeVである。そこで今回は 2MeVのガンマ線（質量減衰
係数 4.94× 10−2[cm2/g]）（表 4.2）が純水中（水の密度を 1.0[g/cm3]とした）をどの程度透過するかを
見積もった。その結果が図 4.1である。この簡単な見積りから、例えば純水中を 300cm進むガンマ線の
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透過率は 10−6 以下に低減されることが分かる。

表 4.1 ラドン系列のエネルギーと放出割合 [20]

核種 ガンマ線のエネルギー [MeV] 放出割合 [%]

214Pb 0.0532 1.1

0.242 7.5

0.295 18.5

0.352 35.8

214Bi 0.609 44.8

0.768 4.8

1.120 14.8

1.238 5.9

1.764 15.4

2.204 4.9

表 4.2 2MeVガンマ線の透過率 [27]

エネルギー [MeV] 質量減衰係数 µ/ρ[cm2/g]

5.00× 10−2 2.27× 10−1

6.00× 10−2 2.06× 10−1

8.00× 10−2 1.84× 10−1

1.00× 10−1 1.71× 10−1

1.50× 10−1 1.51× 10−1

2.00× 10−1 1.37× 10−1

3.00× 10−1 1.19× 10−1

4.00× 10−1 1.06× 10−1

5.00× 10−1 9.69× 10−2

6.00× 10−1 8.96× 10−2

8.00× 10−1 7.87× 10−2

1.00 7.07× 10−2

1.25 6.32× 10−2

1.50 5.75× 10−2

2.00 4.94× 10−2

3.00 3.97× 10−2
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図 4.1 ガンマ線の透過率。横軸は飛程、縦軸は減衰率を示す。

4.1.2 シミュレーション

前節でガンマ線の減衰率について議論したが、タンク内純水中で散乱したガンマ線の中には散乱角が浅
かったり、再び散乱することによって XMASS検出器まで到達するものも存在するため、純水タンク内
で発生したラドン事象がどの程度 XMASS検出器に到達するかはシミュレーションによって確認しなけ
ればならない。表 4.3にシミュレーションのセットアップと得られた事象数を示す。

表 4.3 シミュレーションのセットアップと得られた事象数

シミュレーション・ツール Geant4

球の半径 [cm] 316

仮定した純水中ラドン濃度 [Bq/m3] 1

発生させたラドン事象数 583.85× 106

得られたヒット事象数 3344

前節の見積もりからラドンを発生させる領域には XMASS検出器を中心とした半径 316cmの球の内部
全体を採用した。図 4.2に本シミュレーションのカバー率を示す。ここで図の赤線は XMASS検出器中
心から任意の半径の球内部の領域にあるラドンから生じたガンマ線が PMTに到達した事象数、青線は式
4.2のフィット曲線である。

y = p0(1− exp(−p1(x− rOVC))) (4.2)

ここで p0, p1はフィット・パラメータ、rOVC(= 64.8[cm])はXMASS検出器のOuter Vacuum Chamber

を球と仮定した場合の半径とする。式 4.2 から得られたフィット・パラメータ p0 の 99% をカバーする
領域を図の左側の青色の点線、p0 の 99.9%をカバーする領域を図の右側の青色の点線に示した。このシ
ミュレーション結果から半径 316cmの球領域で純水タンク全体から発生するラドン事象を十分にカバー
できていることが分かる。
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図 4.2 シミュレーションのカバー率。横軸は検出器中心からの距離、縦軸は PMT に到達した事象
数。また左側の青点線は 99%カバー領域、右側の青点線は 99.9%カバー領域を表す。150cm付近の
領域でフィットが合わないのは検出器の構造による。

シミュレーションと XMASS バックグラウンドとの比較を図 4.3 に示す。シミュレーションでは
1[Bq/m3]あたりの XMASS検出器計数率は 10−4 [counts/day/keV/kg] (=[dru])であったので、1[dru]

あたりのラドン濃度は

1[Bq/m3]/10−4[dru] = 104[(Bq/m3)/dru] (4.3)

となる。

図 4.3 シミュレーション（赤線）と XMASS観測データ（青線）との比較。横軸はエネルギー、縦軸
は XMASS検出器における事象の計数率を示す。

式 4.3 と XMASS バックグラウンドの計数率からラドン濃度の上限値を見積もることができる。
DAMA では約 10% のエラーで振幅が約 1% の暗黒物質の季節変動を報告している [12]。そのため
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XMASS の全バックグラウンドが暗黒物質の事象であると仮定した場合、季節変動を観測するためには
ラドンバックグラウンドは全バックグラウンドの 0.1 ％程度に抑えなければならない。そこで XMASS

バックグラウンドの計数率に 10−3 を掛けたものからラドン濃度上限値の算出を行った。その結果が表
4.4である。この結果から、5keV以上の観測データを用いて暗黒物質の季節変動を観測するためには純
水タンク中のラドン濃度を 2500[mBq/m3]以下に抑える必要があることがわかった。

表 4.4 各エネルギーにおける XMASSバックグラウンドの計数率とラドン濃度の上限値

エネルギー [keV] 計数率 [dru] ラドン濃度の上限値 [mBq/m3]

0.3 5.5 55000

5 0.25 2500

4.2 XMASSタンク内純水中ラドンバックグラウンドの測定
4.2.1 純水用ラドン検出器とその検出原理

前章では空気中ラドン検出器について議論した。今回の純水中ラドン濃度測定実験では、神岡で開発さ
れたガス用 70L高感度ラドン検出器 [21]（図 4.4）と、中空糸膜によって液相のラドンを気相側に移して
測定する 700L検出器 [28]で用いている中空糸膜（DIC株式会社製 SEPAREL PFX-009（特注品））（図
4.5）を組み合わせた検出器を製作し、XMASS純水タンク上に設置・測定を行った。実際に設置した純
水用ラドン検出器の外観図が図 4.6である。

図 4.4 ガス用 70L高感度ラドン検出器 [21]
図 4.5 中空糸膜モジュール [28]
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図 4.6 タンク純水中ラドン濃度測定用ラドン検出器の外観。上部がガス用 70L高感度ラドン検出器、
下部が中空糸膜モジュールから構成されている。

図 4.7は中空糸膜を利用した純水中ラドン濃度測定の原理について図示したものである。中空糸膜とは
気体のみを透過させて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 [29]（図 4.8）。タンク内の
純水はポンプによって中空糸膜モジュールに送り込まれ、中空糸膜表面で気相側のラドン濃度と液相側の
ラドン濃度のバランスが保たれる仕組みになっている。気相側へ移ってきたラドンをラドン検出器で検出
する原理は第 3章で議論したガス用ラドン検出器と同様であるため、ここでは説明を割愛する。
また図 4.9に XMASSタンク内純水中ラドン検出器のフローチャートを示す。純水が流れる系では、タ
ンク内の純水をポンプで循環させて中空糸膜を経由して再びタンク内に戻される仕組みとなっている。ま
た検出器内には窒素が常に一定量供給される仕組みとなっている。これは検出器内の気体が脱気された純
水に溶け込み、検出器内部の圧力が低下することを防ぐためである。
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図 4.7 純水中ラドン濃度測定の原理

図 4.8 中空糸膜 [29]



第 4章 XMASSタンク純水中のラドン・バックグラウンド 34

図 4.9 XMASSタンク内純水用ラドン検出器のフローチャート。純水が流れる系では、タンク内の純
水をポンプで循環させて中空糸膜を経由して再びタンク内に戻される仕組みとなっている。また検出
器内には窒素が常に一定量供給される仕組みとなっている。これは検出器内の気体が純水に引き込ま
れ、検出器の圧力が低下することを防ぐためである。
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4.2.2 測定結果

図 4.10は測定開始（2014年 3月 16日）から 2015年 1月 22日現在までの 214Po計数率の変化の様子で
ある。本測定では 214Poのエネルギーウインドウ（図 3.7）は ADCチャネルの 155-170[ch]とした。測
定開始から 1週間ほど後に 214Po計数率が上昇した（図 4.11）。このことは純水装置の膜脱気装置から坑
内の空気が混入していたことが原因であった。2014年 5月 28日に膜脱気をバイパスさせた結果、214Po

計数率はラドンの崩壊定数に沿って減衰していった。図 4.10中の緑の線は実験サイトで停電が起きた時
刻を示す。停電時に外気の混じった純水が 0.4t混入したため、一時的にラドン濃度が上昇したと考えら
れる。2015年 1月 22日現在、214Po計数率は安定している（図 4.12）。

図 4.10 測定開始（2014 年 3 月 16 日）から 2015 年 1 月 22 日現在までの 214Po 計数率。横軸は
時刻、縦軸は 214Po 計数率を示す。また水色の線は膜脱気装置をバイパスさせた時刻、緑色の線は
XMASSサイトで停電が起きた時刻、青線はラドンの崩壊式によるフィットカーブを示す。

図 4.11 ラドン濃度上昇時（2014 年 5 月 11 日から 2014 年 5 月 18 日まで）のアルファ線スペクト
ル。横軸（下）は ADCチャネル、横軸（上）は ADCチャネルに対応したエネルギー、縦軸は計数率
を示す。ピンクの線は 214Poのエネルギーウインドウ（155-170[ch]）を示す。
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図 4.12 現状（2014年 11月 1日から 2015年 1月 22日現在まで）の 214Po計数率

また検出器自身のバックグラウンドを評価するため、バックグラウンド測定（2014 年 2 月 6 日から
2014年 3月 15日まで）を行った。図 4.13にバックグラウンド測定の模式図を示す。バックグラウンド
測定では窒素の供給を停止し（供給バルブを閉じた状態にしている）、また純水タンクからの採水・排水
バルブも閉じて実験を行った。

図 4.13 バックグラウンド測定の模式図。図のピンク部を封じきって実験を行った。

表 4.5 に各測定期間における 214Po 計数率を示す。バックグラウンド測定における 214Po 計数率が現
状の測定より高いことから、ラドン検出器内部にラドン源があり、そこから放出されたラドンが水中に溶
け込んでいると考えられる。これらのラドン・バックグラウンドが XMASS実験にどの程度影響を及ぼ
すかは後程議論する。
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表 4.5 各測定期間における 214Po計数率
214Po計数率 [count/day]

現状の測定（2014年 11月 1日から 2015年 1月 22日現在まで） 5.6±0.3

測定期間中の最大値（2014年 5月 19日） 429±21

バックグラウンド測定 （2014年 2月 6日から 2014年 3月 15日まで） 23±1
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第 5章

純水用ラドン検出器の較正実験

純水中のラドン濃度を測定するためには純水中ラドン濃度とラドン検出器で測定する 214Po の計数率
との対応を知る必要がある。そこで今回、我々は XMASSタンク上で用いているラドン検出器と同じモ
ジュールを用いて同じ坑内にあるスーパー・カミオカンデ実験の実験サイトで較正実験を行った。

5.1 検出器のセットアップ
図 5.1 はラドン検出器較正用システムの外観図である。また較正実験のフローチャートを図 5.2 に示
す。使用したラドンソースは PYLON RNC(226Ra, 0.417kBq)であり、純空気で満たした系内をポンプ
によって循環させる。ラドン水（ラドンが溶解した純水）サーバーには純水が満たされており、ラドンガ
スをバブリングさせることによってラドン水を生成している。こうして生成したラドン水を微量ポンプ
（株式会社フロム製 PCSポンプ）で SKの純水装置から取り込んできた純水と合流させることによって希
薄なラドン濃度のラドン水測定を実現している。ラドン水を希釈する前にラドン水のラドン濃度を液体シ
ンチレーション法と呼ばれる方法で測定することで純水中のラドン濃度と 214Po計数率の較正を行うこと
が可能となっている。

図 5.1 較正用ラドン検出器とラドン水生成装置の外観図
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図 5.2 較正実験フローチャート。三角形二つからなる記号はバルブ、三角形と丸を組み合わせた記号
はポンプ、「P」の表記は圧力計を示す。

5.2 ラドン水の生成とラドン水の希釈
較正実験を行うにあたって、ラドン水を生成する必要がある。本節ではラドン水の生成方法とその希釈
手順について順を追って説明する。操作にあたっては図 5.2を参照されたい。

■ラドンガスの生成 ラドン水を生成するにあたって、まずはラドンガス（ラドンが溶け込んだ純空気）
を準備する必要がある。ここではその生成手順を説明する。

1. 系内を純空気で満たす。（圧力 0.007MPaG）
2. ラドンソースを接続する。
3. VGT10を図上向き（バイパス側）にする。
4. VGT02を図上向き（バイパス側）にする。
5. VG03を開く。
6. VG04を開く。
7. VGT05を図下向き（ラドンソース側）にする。
8. VGT06を図下向き（ラドンソース側）にする。
9. VGT07を図左向きにする。
10. VGT08を図右向きにする。
11. PPG01の電源をオンにする（流量 3L/min）。
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12. 約 10分間経過後、PPG01の電源をオフにする。
13. ラドンソースを切り離す。

■バブリングによるラドン水の生成 次に生成したラドンガスを純水中でバブリングさせることによって
ラドンを純水に溶けこませる作業を行う。

1. VGT10を図下向き（ウォーターサーバー側）にする。
2. VG11を開く。
3. VG01を開く。
4. VGT02を図下向き（ウォーターサーバー側）にする。
5. VG03を開く。
6. VG04を開く。
7. VGT05を図上向き（バイパス側）にする。
8. VGT06を図上向き（バイパス側）にする。
9. VGT07を図左向きにする。
10. VGT08を図右向きにする。
11. PPG01の電源をオンにする（流量は 2L/minに設定）。
12. 約 12時間経過後、PPG01の電源をオフにする。

■ラドン水の希釈 こうして生成されたラドン水を SK の純水と合流させることによって希釈する。以
下、ラドン水の希釈手順である。

1. VW10を開く。
2. VW11を開く。
3. VW13を開く。
4. VW03を半開（約 45度）にする。
5. PPW02の電源をオンにする。

5.3 液体シンチレーション法によるラドン濃度測定
この節では生成したラドン水のラドン濃度を知るために用いた液体シンチレーション法（付録 B.1）に
よる測定結果を示す。液体シンチレーション法では、ラドン水にシンチゾルと呼ばれるトルエン溶媒のシ
ンチレータを加えてよく混ぜ合わせる。ここでトルエンを用いているのは、ラドンが水よりもトルエンに
対しての方が融和性が高いからである。トルエン中のラドンが崩壊することによって 222Rnから半減期
の長い 214Pbまでの間にアルファ線やベータ線を放出する。これらの放射線がトルエンと反応すること
によって生じるシンチレーション光をアナライザー（PACKARD 社 液体シンチレーション・アナライ
ザー 2500TR）が検出し、その計数率からラドン濃度を算出する。ここで留意したいのは、あまりに低い
ラドン濃度（1 [Bq/L]程度）では液体シンチレーション測定の測定限界を下回ってしまい、測定すること
ができない点である。
以下に液体シンチレーション法による測定手順を示す。この分析手法は環境省の「鉱泉分析法指針」

[34]で標準化されている手順にほぼ沿っている。
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1. 約 600cccの水をフラスコに採取する。
2. 600ccの水を 450ccまで減らす。
3. シンチゾルを 30ml加える。（バックグラウンド用に 20mlのシンチゾルをバイアル瓶に入れる。）
4. 10分撹拌し、20以上静置する。
5. シンチゾルとサンプルを分離する。
6. シンチゾルの上澄み液 20mlをバイアル瓶に移す。
7. 4時間静置した後、アナライザーにバイアル瓶をセットして測定を行う。

ラドン水の生成は時期を分けて 2回行い、各々液体シンチレーション法によるラドン濃度測定を行った。
ラドン水測定の結果を表 5.1 に記す。両者のラドン水はどちらも前節の手順に従って生成した。ラドン
ソースを切り離した時点で、ラドンは放射性壊変によって減少する。このことを考慮したのが表中の「t0

でのラドン濃度」である。
また図 5.3 にラドンソースの切り離し時刻 t0 を基準とした時のラドン水のラドン濃度を示す。図中
の青線は式 5.1 はラドン崩壊のフィット曲線である（p0 はフィット・パラメータ、λ はラドンの半減期
T1/2 =3.824 [day]の崩壊定数、tは時刻 t0 からの経過時間）。またラドンの崩壊定数 λを式 5.2に示す。

y = p0 exp(−λt) (5.1)

λ =
ln 2

T1/2
= 0.181 [1/day] (5.2)

表 5.1の平均値はこの式のフィット・パラメータ p0 を示す。これらの測定結果から、同じ手順に従えば
同程度のラドン濃度を有するラドン水を生成することができていることが分かった。

表 5.1 各測定における操作時刻とラドン濃度。「t1でのラドン濃度」が液体シンチレーション法によ
る測定結果である。ここからラドンの崩壊を考慮して「t0でのラドン濃度」を算出している。ただし
一回目のラドン水生成時は液体シンチレーション測定を時期を変えて 2回行ったため、#1a, #1bと
表記した。

# ラドンソース切り離
し時刻 (= t0)

ラドン水採水時刻
(= t1)

t1 でのラドン濃度
[Bq/L]

t0 でのラドン濃度
[Bq/L]

1a 2014/10/18 23:38 2014/10/19 10:01 7.85±0.14 8.49±0.15

1b 上に同じ 2014/10/30 14:30 1.01±0.05 8.30±0.41

2 2014/11/7 21:01 2014/11/23 16:12 0.56±0.08 9.82±1.40

平均値 8.48±1.41
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図 5.3 ラドンソースの切り離し時刻 t0 を基準とした時の採水時点におけるラドン水のラドン濃度。
赤色の点は図の左から順に測定#1a、#1b、#2に対応しており、青線はラドン崩壊のフィット曲線を
示す。

5.4 気液平衡の関係から予想されるラドン濃度
ラドン濃度は気相と液相との間で理想的には気液平衡の関係が実現していると考えられる。気液平衡状
態のときの気相・液相間のラドン濃度比を表したものが Ostwald係数 Lであり、

L =
Rn Concentration in Water

Rn Concentration in Gas
(5.3)

= Cw/Cg (5.4)

で表される。ここで、Cg を気相中のラドン濃度、Cw を液相中のラドン濃度とした。温度 T[K]における
Ostwald係数 L(T)は

lnL(T ) = −82.0146 + 126.823/(T/100) + 34.7934 ln(T/100) (5.5)

で表される [30]。この式を Lについて解くと、

L(T ) = exp(−82.0146 + 126.823/(T/100) + 34.7934 ln(T/100)) (5.6)

となる。SKの室温 T = 20 [℃]とすると、

L = 0.264041 (5.7)

となる。温度 Tとオストワルド係数の関係についてのグラフを図 5.4に示す。
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図 5.4 オストワルド係数と温度との相関図

次に気相・液相間で気液平衡が実現していると仮定したとき、生成したラドン水はどの程度になるかを
見積もることとする。ここで考慮しなければならないのは、ラドン水生成時におけるラドンソース装着・
切り離しによる系内のラドンの損失である。
まずラドンソースが接続されている時はバッファタンクとラドンソースの系内にラドンが充填されてい
る。バッファタンクからラドンソースを切り離すと系内のラドン量はラドンソースの体積分だけ減少する
ため、バッファタンクの容量を Vb、ラドンソースの容量を Vr、ラドンソースのラドン量を A、ソース切
り離し後のラドン量を A′ とおくと、

A′ = A(Vb/(Vb + Vr)) (5.8)

となる。この状態からバッファタンクにラドン水サーバー（空間体積 Vsg、ラドン水体積 Vsw）を接続す
ると、

(Vb + Vsg)Cg + VswCw = A′ (5.9)

と表すことができる。よって式 5.4、式 5.7、式 5.8、式 5.9より、水中ラドン濃度 Cw は

Cw =

(
AVb

Vb + Vr

)(
Vb + Vsg

L
+ Vsw

)−1

(5.10)

となる。表 5.2に気液平衡の関係から予想される水中ラドン濃度 Cw を示す。ただし較正システムの各構
成部の体積は大まかにしか計測できなかったため、下限値と上限値を付けてラドン濃度を算出した。
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表 5.2 気液平衡から予想されるラドン濃度。ただし各容器の厚みを 2 ∼ 8 [mm]と仮定した。ラドン
水サーバー中の水の体積はほぼ 13Lであったため、下限値と上限値は付けないこととした。

下限値 上限値

バッファタンク容量 [L] 1.8 2.2

ラドンソース容量 [L] 0.07 0.15

ラドン水サーバー中の気体の体積 [L] 2.2 2.5

ラドン水サーバー中の水の体積 [L] 13

気液平衡から予想されるラドン濃度 [Bq/L] 12.6 14.2

表 5.3に液体シンチレーション法によるラドン水測定の結果（表 5.1）と合わせて示す。気液平衡の関
係から予想されるラドン濃度よりも実際の測定値が下回っている原因として、測定で用いているラドン
ソースの強度が公称値より低いか、もしくはラドンソースから十分にラドンが拡散されなかった可能性が
考えられる。

表 5.3 ラドンソース切り離し時のラドン濃度の比較

ラドンソース切り離し時のラドン濃度 [Bq/L]

液体シンチレーション測定#1 8.49±0.15

液体シンチレーション測定#2 9.82±1.40

気液平衡から予想されるラドン濃度 12.6 ∼ 14.2

5.5 SKインプット水測定
検出器較正をするにあたって、純水由来のバックグラウンドについても調べておく必要がある (検出
器自身のバックグラウンドについては付録 B.2を参照されたい)。本測定ではラドン水との希釈に用いる
SKインプット水（スーパー・カミオカンデの純水装置から純水タンクに注入される純水）の 214Po係数
率を較正用ラドン検出器を用いて測定した。本測定におけるラドン検出器内の圧力は 0.015 [MPaG]、イ
ンプット水流量は 1.05 [L/min]に設定した。図 5.5のグラフはインプット水測定における 214Po計数率
の時間推移の様子である。このグラフに直線フィット（図中の青線）をかけることにより、インプット水
の 214Po計数率 Ri は

Ri = 5.9± 0.7 [count/day] (5.11)

という結果を得ることができた。
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図 5.5 インプット水の 214Po計数率の時間推移。測定期間は 2014年 11月 1日から 2014年 11月 23日まで。

5.6 較正実験
較正実験は 2014年 11月 23日から 11月 28日まで行い、ラドン水のラドン濃度を変えながら 4種類
のデータを取得した。ここではその結果について述べる。

5.6.1 微小流量ポンプの正味の流量と希釈ラドン水のラドン濃度

今回の実験で生成したラドン水は SKのインプット水に合流させてラドン検出器に送水している。その
ため、我々は希釈されたラドン水のラドン濃度を知っておく必要がある。SKインプット水にラドン水を
合流させるために使用している微小流量ポンプは 0.1 [cc/min]から 2.0 [cc/min]までの流量を設定する
ことが可能であり、本来の用途では一定の流量で送水できる特徴を持つ。
図 5.6に較正実験期間中のラドン水サーバーの水位の減少度を示す。図中の赤線は微小流量ポンプの設
定流量を切り替えた時刻を示し、#0, #1, #2, #3はそれぞれポンプ設定流量 0.2, 0.6, 0.8, 1.0 [cc/min]

の実験期間を表す。図 5.6から分かるように、今回の較正実験では微小流量ポンプが一定の水量を送水で
きていなかった。原因としてポンプ内にバブリングによる気泡が混入してしまったことが考えられる。図
中のグレーの領域は水位に変化が見られないことからポンプの送水が停止していると考えられるため、こ
の期間のデータは解析において採用しないこととした。
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図 5.6 較正実験期間中のラドン水サーバーの水位の減少度

図 5.7 は、各ランにおけるラドン水サーバーの水位から見積もったラドン水の減少量（＝実際にイン
プット水に送水されたラドン水の体積）と時間の関係のグラフである。ここでラドン水サーバーの水位と
体積の変化量を 28.7 [cc/min]とし、また水位の読み取り誤差を ±1[mm]とした。図 5.6と図 5.7から分
かるように微小流量ポンプは流量が不安定であり、また設定値を正確に実現できていない。そこで、我々
は図 5.7から V = fRW t（V は体積、fRW はラドン水流量、tは経過時間を示す。）の直線フィットで得
られた傾き fRW を用いて正味のラドン水流量を見積もることとした。
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図 5.7 各ランにおける減少したラドン水の体積。図中のピンクの線はラン#0（設定流量 0.2

[cc/min]）、緑の線はラン#1（設定流量 0.6 [cc/min]）、黄色の線はラン#2（設定流量 0.8 [cc/min]）、
青の線はラン#3（設定流量 1.0 [cc/min]）を各々示す。

この正味の流量を用いて、希釈されたラドン水のラドン濃度を求める。ラドン水のラドン濃度を CRW、
希釈されたラドン水のラドン濃度を Cd、希釈度を Rd、ラドン水流量を fRW、純水流量を fPW（流量計
の読み取り誤差を 0.1 [L/min]とした）とすると、

CRW = 0.56± 0.08 [Bq/L] (5.12)

Rd =
fRw

fRW + fPW
(5.13)

Cd = CRWRd (5.14)

と表すことができる。ここで式 5.12は二回目に生成したラドン水の採水時（2014年 11月 23日 16:12）
におけるラドン濃度（液体シンチレーション・アナライザで測定）を採用した（表 5.1）。これらの計算結
果が表 5.4である。本研究での測定対象となる mBq/m3 の濃度領域で較正実験を行うことができた。
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表 5.4 各ランにおけるラドン水流量と希釈されたラドン濃度。fRW はラドン水流量、fPW は純水流
量、Rd は希釈度、Cd は希釈されたラドン水の採水時点（2014年 11月 23日 16:12）でのラドン濃度
を表す。

# fRW [cc/min] fPW [L/min] Rd Cd [mBq/m3]

0 0.11±0.06 1.0±0.1 (1.1± 0.6)× 10−4 59.7±36.5

1 0.21±0.04 1.0±0.1 (2.1± 0.5)× 10−4 116.1±31.5

2 0.30±0.03 1.0±0.1 (3.0± 0.4)× 10−4 167.5±33.1

3 0.64±0.03 1.2±0.1 (5.3± 0.5)× 10−4 298.9±51.4

5.6.2 希釈ラドン水の 214Po計数率

次に較正実験期間中の 214Po計数率を図 5.8に示す。横軸は時刻、縦軸は 214Po計数率を示す。ここで
214Po計数率は採水時（2014年 11月 23日 16:12）からのラドンの崩壊を補正してある。図 5.8から微小
流量ポンプの流量の切り替えに応じて 214Po計数率の上昇がみられる一方で、微小流量ポンプで送水が停
止していたと思われる期間では計数率の減少がみられる（図中のグレーの期間）。そのためポンプによる
ラドン水流量の切り替え時点から、214Po計数率が十分に安定したとみられる時間領域を各ランの採用期
間とした。

図 5.8 214Po 計数率と各ランの採用期間。横軸は時刻、縦軸は 214Po 計数率を示す。ここで 214Po

計数率は採水時（2014年 11月 23日 16:12）からのラドンの崩壊を補正してある。図中のピンクの線
はラン#0、緑の線はラン#1、黄色の線はラン#2、青の線はラン#3 におけるデータ採用期間を各々
示す。グレーの期間は微小流量ポンプで送水が停止していたと思われる。

次に、希釈ラドン水測定における 214Po計数率の測定結果を表 5.5に記す。ここで t1、t2は各ランで
定常状態になったと考えれる期間（図 5.8中のピンク、緑、黄、青の線）であり、液体シンチレーション
測定のためにラドン水を採水した時刻 t = 0からの経過時間である。t0は表 5.1にある二回目の液体シン
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チレーション測定における採水時刻（2014年 11月 23日 16:12）を用いている。214Po計数率は

f(t) = R0 exp(−λt) (5.15)

に従って減少する。ただし式 5.15の λはラドンの半減期 3.824日の崩壊定数を表す。ここで区間 [t1,t2]

における積分値は

y =

∫ t2

t1

f(t)dt = −R0

λ
[exp(−λt)]

t2
t1

(5.16)

となる。214Poの総カウントを CT とすると、yは区間 [t1,t2]における 214Poの総カウントに他ならない
ので、

y = CT (5.17)

となり、液体シンチレーション測定を行った時点の 214Po計数率 R0 を計算することができる。ただし統
計による誤差を考慮した。

表 5.5 各ランにおける 214Po計数率

# t1[day] t2[day] 較正実験での 214Poカウント数 t0 における 214Po計数率 R0[count/day]

0 0.26 0.59 68 225.1±27.3

1 2.09 2.47 82 330.3±36.5

2 3.26 3.51 80 588.6±65.8

3 4.18 4.53 125 782.4±70.0

5.6.3 純水用ラドン検出器の較正係数の決定

こうして各ランにおける希釈されたラドン水のラドン濃度と 214Po 計数率を知ることができた。ここ
で留意せねばならない点は、ラドン水の 214Po計数率には元々の純水（インプット水）が有するラドンの
バックグラウンドが含まれている点である。そこで各ランの 214Po計数率からインプット水の 214Po計
数率 Ri（式 5.11）を引いて較正係数を算出した。これらの関係を図 5.9に示す。また各ランにおける較
正係数の結果を表 5.6を示す。以上の結果から我々は較正係数 CF[(count/day)/(mBq/m3)]は式 (5.18)

から求めることができるので、図 5.9 のグラフから直線フィットをかけ、その傾きを知ることで我々は
CFを知ることができる。

CF =
214Po Count Rate [count/day]

Radon Concentration [mBq/m3]
(5.18)

こうして我々は

CF = 3.0± 0.4 (5.19)

という結果を得ることができた。
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図 5.9 純水中ラドン濃度とインプット水バックグラウンドを考慮した 214Po計数率（R0 −Ri）の関係

表 5.6 各ランにおける較正係数。R0 はラドン水採水時点における 214Po 計数率、Ri はインプット
水バックグラウンド、CFは較正係数を示す。

# R0[count/day] R0 −Ri[count/day] CF [(count/day)/(mBq/m3)]

0 225.1±27.3 219.2±27.3 3.7±2.3

1 330.3±36.5 324.4±36.5 2.8±0.8

2 588.6±65.8 582.7±65.8 3.5±0.8

3 782.4±70.0 776.5±70.0 2.6±0.5

各測定における平均 3.0±0.4

5.7 総論：XMASSタンク純水中のラドン・バックグラウンド
これまでの議論により、我々は XMASSタンク内純水中のラドン濃度を知ることができ、そのラドン
濃度がシュミレーションによる上限値を超えないかを評価することができる。表 5.7に XMASSタンク
内純水中の 214Po計数率の測定結果を再掲する。ここで 214Po計数率から水中ラドン濃度への換算は式
5.19の結果を用いた。また 4.1節の議論において、XMASS検出器で暗黒物質の季節変動の事象を観測す
るためには、XMASSタンク内純水中のラドン濃度は 2500[mBq/m3]以下に抑える必要があることがシ
ミュレーションの結果から分かった。XMASSタンク内純水中ラドン濃度の測定開始から現在に至るまで
純水のラドン濃度は全て 2500[mBq/m3]以下であり、暗黒物質の季節変動の事象観測には影響を及ぼさ
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ないことが分かった。

表 5.7 各測定期間における 214Po 計数率と較正係数により算出した水中ラドン濃度。ラドン検出器
のバックグラウンド・レベルの方が 214Po計数率が高いため、現状の測定から換算した水中ラドン濃
度は上限値と考えられる。

214Po計数率 [count/day] 水中ラドン濃度 [mBq/m3]

測定期間中の最大値 429±21 143.0±20.3

バックグラウンド測定 23±1

現状の測定（2014年 11月 1日から 2015

年 1月 22日現在まで）
5.6±0.3 < 1.9±0.3
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第 6章

結論

本研究の成果を以下に示す。

改良型ガス用 80Lラドン検出器の各種性能評価
改良型ガス用 80Lラドン検出器の性能評価では PINフォトダイオード部の電圧を-1.0kV、検出器
内を大気圧のArで満たした条件で実験を行い、較正係数CF = 1.5±0.2 [(count/day)/(mBq/m3)]

(at 0.002g/m3)を得ることができた。このことにより他の研究を含めて検出器の湿度依存特性を
得ることができた。またエタノール清掃と再電解研磨の二種類の方法で、どの程度検出器由来の
バックグラウンドを低減できるかを実験によって確かめた。

純水測定用ラドン検出器の開発と XMASSタンク内純水中のラドン濃度測定
70L ラドン検出器と中空糸膜モジュールを組み合わせ、新たな純水測定用ラドン検出器を開発し
た。このラドン検出器を用いて、XMASS 実験において初めてタンク内純水中のラドン濃度測定
を行った。測定期間中の 214Po計数率の最大値は 429 ± 21 [count/day]であった。これに併せて
XMASSで使用しているものと同型の純水測定用ラドン検出器を用いて較正実験を行い、較正係数
CF = 3.0 ± 0.4 [(count/day)/(mBq/m3)]を得ることができた。この結果により、期間中のラド
ン濃度の最大値は 143± 20 [mBq/m3]であることが分かり、この値はシミュレーションが要求す
る水中ラドン濃度の制限 2500 [mBq/m3]を下回ることが分かった。このことにより純水中のラド
ン濃度が XMASS検出器の測定に影響を及ぼさないことが保証された。

ラドン水製造装置の開発と測定
純水測定用ラドン検出器の較正実験のために必要となるラドン水の製造装置を開発した。液体シン
チレーション法によるラドン濃度測定の結果、本装置で生成されたラドン水の水中ラドン濃度は
8.5± 1.4 [Bq/L]であることが分かった。

本研究には課題も残っている。本研究ではラドン水を生成したが、液体シンチレーション法によって測
定されたラドン水のラドン濃度は気液平衡の関係から予想されるラドン濃度よりも低い。今後の研究にお
いてこれらの値になぜ相違があるのかを究明する必要がある。またラドン水を希釈するために用いた微小
流量ポンプは較正システムのセットアップにおいて設定流量を再現せず、また流量にばらつきがあること
が分かった。一定流量で生成したラドン水を送水することができれば希釈ラドン水のラドン濃度をより正
確に見積もることができ、より信頼性の高い較正係数を導くことが期待できる。
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付録 A

第 3章「空気中ラドン濃度の測定」に関す
る補足

A.1 ラドン娘核種の中性化
陽イオンとなった 218Po イオンは以下に挙げる中性化メカニズムによって中性化することが分かって
いる [24]。

• 小イオン再結合
• 電子捕捉メカニズム
• 電子伝達メカニズム

ここでは、空気中の水蒸気によって Poの陽イオンが中性化する電子捕捉メカニズムについて詳しく説明
する。

■電子捕捉メカニズム 電子捕捉メカニズムは NO2 や H2O 中で Po の陽イオンが中性化する要因であ
る。空気中の水蒸気は放射性分解によって OHラジカルとなる (式 A.1)。そしてこの OHラジカルが電
子を捕捉して陰イオンとなる (式 A.2)。この陰イオンによって Poイオンは中性化される (式 A.3)。これ
が Poの陽イオンを中性化させる仕組みである。

H2O → H• +• OH (A.1)
•OH+ e → •OH− (A.2)

•OH− + Po+ → Po +• OH (A.3)

(A.4)

また OHラジカルの濃度は式 A.5で表される（ここで Qを水分子の分解定数、kを再結合定数とする）。
定常状態のときは [H] ≈ [OH]となるため、OHラジカルの濃度は式 A.6で表すことができる。

d[OH]/dt = Q[H2O]− k[H][OH] (A.5)[
OH
]
=
√
Q/k

[
H2O

]
(A.6)
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A.2 露点から容積絶対湿度への換算
ガス用ラドン検出器の湿度依存性とその較正実験では露点 T [℃]（相対湿度が 100%となる気温）を計測
しているため、ラドン濃度と空気中の水蒸気量の相関を示すためには露点 T を容積絶対湿度 a(T )[g/m3]

に換算する必要がある。温度 T [℃]における飽和水蒸気圧 e(T )[hPa]はWalter J. Saucierによる Tetens

の式 [31]の簡易式 [32]に従って以下のように表すことができる。

e(T ) = 6.1078× 10(7.5T/T+237.3) (A.7)

また気体の体積 V [m3], 気体の物質量 n[mol], 気体定数 R = 8.31 [Pa ·m3 ·mol−1 ·K−1] のもとで気体
の状態方程式は以下のように表される。

(e(T )× 102)V = nR(T + 273.15) (A.8)

ここで水の分子量をM = 18 [g/mol]、水の質量をm[g]とすると

n =
m

M
(A.9)

a(T ) =
m

V
(A.10)

であるので式 (A.9), 式 (A.10)を式 (A.8)に代入すると、

a(T ) =
Me(T )× 102

R(T + 173.15)

=
18× 102 × e(T )

8.31× (T + 273.15)

=
217× e(T )

e(T ) + 273.15
(A.11)

となる。露点と絶対湿度の関係を図 A.1に示す。
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図 A.1 絶対湿度と露点との関係

A.3 218Poと 214Poの計数率から算出するラドン濃度
Borexino実験では 218Poと 214Poの両方の計数率からラドン濃度の較正 [33]を行っている。214Poの
計数率を Z214、218Poの計数率を Z218 とすると、その比 Rは

R = Z214/Z218 (A.12)

とおける。218Poイオンの収集効率が 100%のとき、その娘核種である 214Poの計数率は等しくなるので

Z214 = Z218 (A.13)

よって
R = 1 (A.14)

となる。つまり、収集効率を Rで表せることを意味する。2π-geometryにより、Poが崩壊する方向は上
向き 50%、下向き 50%であると考えられるので、

εN = 0.5 (A.15)

である。ここで、222Rnの放射性濃度を A、検出器内の有効体積を V、検出器内のアルファ崩壊の検出確
率を εN、218Poイオンの収集効率を ε218,

214Poイオンの収集効率を ε214 とすると、Z218 と Z214 は以
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下のように表すことができる。

Z218 = εNεC218AV (A.16)

Z214 = Z218 + εNεC214A(1− εC218)V (A.17)

(A.18)

これらより Rは次のように表すことができる。

R = Z214/Z218 (A.19)

= AV εN (εC218 + εC214 (1− εC218)) /εNεC218AV (A.20)

ここで、214Poの正味の収集効率を εT214 とすると式 A.16, A.17より、

εT214 = εC218 + εC214 (1− εC218) (A.21)

= a− bR (A.22)

のように Rの１次関数として近似することができる。また式 A.20, A.21より、

εC218 = a/R− b (A.23)

となり、ラドン濃度 Aは次のように表すことができる。

A =
Z218

a
εNV

(
Z218

Z214
a− b

)
(A.24)

このことにより、空気の環境因子を考慮することなく、218Poと 214Poの計数率を用いるだけでラドン濃
度を算出することができる。
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付録 B

第 5章「純水中ラドン検出器の較正実験」
に関する補足

B.1 液体シンチレーション測定におけるラドン濃度の算出方法
液体シンチレーション・アナライザーで測定されるのは 222Rnから半減期 22.3年の 210Pbまでの崩壊
過程で生じるアルファ線とベータ線の計数率 [count/min]であるため、水中ラドン濃度を知るためにはこ
の計数率からラドン濃度を計算しなければならない。ここではその算出方法について詳しく説明する。

■ゼロ点補正 ラドン水をアナライザーで測定したときの代表的なスペクトルを図 B.1と図 B.2に示す。

図 B.1 液体シンチレーション測定における代表的
なスペクトル (0-2000ch)

図 B.2 液体シンチレーション測定における代表的
なスペクトル (0-500ch)

図 B.2を見ると、0-20chの間でノイズが大きくなっていることが分かる。そこで本測定では、20-2000,
40-2000, 60-2000[ch]の異なるエネルギー・ウインドウの計数率 CPMA, CPMB , CPMC [count/min]を
測定している。最小二乗法を用いることで、これらから 0-2000chのゼロ補外計数率 CPM [count/min]

を得ることができる。ここでエネルギー・ウインドウの下限値を x[ch]、得られる計数率を y[count/min]

とすると、

y = ax+ b (B.1)
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と表すことができる。ここで aと bは最小二乗法を用いて次のように表される。

a =

n
n∑

k=1

xkyk −
n∑

k=1

xk

n∑
k=1

yk

n

n∑
k=1

x2
k −

(
n∑

k=1

xk

)2 (B.2)

b =

n∑
k=1

x2
k

n∑
k=1

yk −
n∑

k=1

xkyk

n∑
k=1

xk

n

n∑
k=1

x2
k −

(
n∑

k=1

xk

)2 (B.3)

ゼロ点補正に使うパラメータは CPMA, CPMB , CPMC の 3つであるので n = 3である。またそれぞれ
のエネルギー・ウインドウの下限値は x1 = 20, x2 = 40, x3 = 60であるので、これらを式に代入すると

b = (4y1 + y2 − 2y3)/3 (B.4)

となる。得られる計数率は y1 = CPMA, y2 = CPMB, y3 = CPMC であるのでエネルギー・ウインドウ
0-2000chのゼロ補外計数率 Nは

N = (4CPMA +CPMB − 2CPMC)/3 (B.5)

となる。

■バックグラウンド補正 アナライザーで測定した計数率にはシンチゾル（本測定に用いるトルエン溶媒
のシンチレータ）自体に含まれるラドンもカウントされている。そのため測定する試料とは別にシンチ
ゾルのみの測定も行い、正味のゼロ補外計数率 NNET[cpm]に補正しなければならない。試料の計数率を
NM、バックグラウンドの計数率を NBG とすると、

NNET = NM −NBG (B.6)

と表せる。

■減衰補正 試料をサンプリングしてからアナライザーで測定するまでにラドンは半減期 3.82日に従っ
て崩壊する。そこでラドン濃度を算出するためにはラドンの崩壊事象も考慮する必要がある。放射性崩壊
の方程式は

N(t) = N0e
−λt (B.7)

で表される。ここで λは崩壊定数であり、222Rnの場合、

λ[1/min] =
ln 2

T1/2
(B.8)

=
ln 2

3.82× 24× 60
(B.9)

となる。
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■濃度補正 ラドンは水よりもトルエンの方が融解しやすい。ここで正確なラドン濃度を知るためには、
水とトルエンの中に含まれるラドンの濃度比、つまり分配係数についても考慮しなければならない。こ
こでラドンのトルエンに対する分配係数を Dt、水に対する分配係数を Dw, 分離時の水温を tw[℃]とお
くと、

Dt = (18.2× exp(−tw/46.5)) (B.10)

Dw = (9.12/(17 + tw))× (273 + tw) (B.11)

と表すことができる。ここで、Va を空気層の容量 (ml)、Vw を試料量 (ml)、Vt を試料に加えたシンチ
レータの量 (ml)とおくと、濃度補正係数 E は

E = (1/Dt)(Va/Vw) + (Vt/Vw) + (Dw/Dt) (B.12)

と表すことができる。

■水中ラドン濃度への換算 ラドンは 222Rnから半減期の長い 210Pb（半減期：22.3年）に改編するまで
に計 5つのアルファ線とベータ線を放出する（222Rn

α−→ 218Po
α−→ 214Pb

β−→ 214Bi
β−→ 214Po

α−→ 210Pb）。
アナライザーで測定される計数率はこれら全てをカウントしている（検出効率は 100%とする）ため、得
られる計数率を 1/5倍にしなければならない。また Bqは 1秒間あたりの崩壊数であるので

1[Bq] = 1[count/s] = 1/60[count/min] (B.13)

であり、測定した試料の体積は 20 [mL] = 20/1000 [L]であるので水中ラドン濃度 C [Bq/L]は

C =
NNET/5× e−λt × E × (1/60)

20/1000
(B.14)

で水中ラドン濃度を求めることができる。

B.2 較正実験で用いた純水用ラドン検出器のバックグラウンド測定
較正実験で用いた純水用ラドン件検出器のバックグラウンド測定の結果を式 B.15 に示す。図 B.3 は
バックグラウンド測定期間中の 214Po計数率である。

RBG = 2.3± 0.5 [count/day] (B.15)

図 B.3 較正実験で使用した純水用ラドン検出器のバックグラウンド測定 (2015年 1月 12日 - 2015年 1月 22日)
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B.3 SKリターン水のラドン濃度測定
本研究とは直接関係がないが SKリターン水の測定も行った。SKリターン水とはスーパー・カミオカ
ンデの純水タンクから純水装置に戻ってくるまでの純水のことである。セットアップを図 B.4に示す。本
測定におけるラドン検出器内の圧力は 0.015 [MPaG]、リターン水流量は 1.05 [L/min] に設定した。図
B.5のグラフはリターン水測定における 214Po計数率の時間推移の様子である。また式 B.16にリターン
水の 214Po計数率 Rr を示す。

Rr = 25.4± 1.8 [count/day] (B.16)

図 B.4 リターン水測定時のセットアップ図。太線がスーパー・カミオカンデ実験で使用されている
純水系であり、そこからリターン水を採水して較正用ラドン検出器に送水している。
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図 B.5 リターン水の 214Po計数率（2014年 10月 27日から 2014年 11月 5日まで）

検出器バックグラウンドを考慮した SKリターン水と SKインプット水の 214Po計数率と水中ラドン濃度
SKインプット水／リターン水測定で得られた 214Po計数率 R はバッググラウンド由来の 214Po計数
率 RBG = 2.3 ± 0.5 [count/day]（式 B.15）を含んでいる。そのため 214Po計数率を正しく評価するた
めには、式 B.17 のようにバックグラウンド RBG を差し引いた正味の 214Po 計数率 R′ を知る必要があ
る。その計算結果を表 B.2に示す。ここでラドン濃度の換算には R′ と較正実験で得られた較正係数 CF

= 3.0 ± 0.4 [(count/day)/(mBq/m3)]（式 5.19）を用いた（ただしこの場合、全て水中ラドンからの寄
与と仮定したことになる）。

R′ = R−RBG (B.17)

表 B.1 インプット水とリターン水の正味の 214Po計数率と水中ラドン濃度。R は SKインプット水
／リターン水測定で得られた 214Po計数率、R′ は正味の 214Po計数率を示す。ラドン濃度の換算には
R′ と較正実験で得られた較正係数 CF = 3.0± 0.4 [(count/day)/(mBq/m3)]を用いた。

試料 R [count/day] R′(= R−RBG) [count/day] 水中ラドン濃度 [mBq/m3]

インプット水 5.9±0.7 3.6±0.9 1.2 ± 0.3

リターン水 25.4±1.8 23.1±1.9 7.7 ± 1.2

B.4 インプット水／リターン水測定における純空気の溶解度
リターン水／インプット水の両測定において純空気の供給を止めて水だけを循環させたまま測定を行
い、どれだけ純空気が水に溶け込むかを確かめた。気体の状態方程式

PV = nRT (B.18)

において nは気体の物質量 [mol]であり、ガスの量を表す指標となる。ここで時刻 t = 0における検出器
内の圧力を P0、時刻 t = t1 のときの圧力を P1, 検出器の体積 Vd(= 70[L]), 中空糸膜があるアクリル筒の
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体積 Vh(= 15[L])とすると、大気圧換算 (PA = 0.1[MPaG])での溶け込んだ体積 Vx とすると、

V = V d+ V h (B.19)

n0 = n1 + n2 (B.20)

→ P0V = P1V + PAVx (B.21)

→ Vx =
(P0 − P1)V

PA
(B.22)

となり、検出器内の圧力から純水に溶け込んだ気体の体積を計算することができる。表 B.2に両測定にお
ける大気圧換算での溶け込んだ純空気の減少率を示す。

表 B.2 大気圧換算での溶け込んだ純空気の減少率

試料 時間 t1 [min] 溶け込んだ体積 Vx [L] 大気圧換算での溶け込んだ
純空気の減少率 [cc/min]

インプット水 125 5.1 41

リターン水 40 0.85 20
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