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研究成果の概要（和文）：本研究は、暗黒物質検出器に用いられる希ガスから、暗黒物質探索実験のバックグラ
ウンドとなる放射性不純物ラドンや、発光特性を減衰させる不純物を除去するために、極低放射能の吸着剤モレ
キュラーシーブス(MS)を独自に開発し、暗黒物質探索の感度向上を目指す研究である。特に、放射性不純物であ
るラドンの吸着を目標とする。
まず、極低放射能のMSの製作と、製作したMSの放射能の評価を実施し、材料の選定で、極低放射能モレキュラー
シーブスの製作は可能であることが分かった。その後、材料の再選定と、製作工程の検討により、実際の暗黒物
質探索実験の使用可能な、より放射能の少ないラドン吸着用MSを開発することに成功した。

研究成果の概要（英文）：This study is the developing of an ultra-low radioactive adsorbent Molecular
 Sieves (MS) to remove radioactive impurities, that are the background of dark matter search 
experiments and impurities, that attenuate light emission characteristics from the rare gas used in 
dark matter detectors. This is a study aimed at improving the sensitivity of dark matter search. In 
particular, the primary goal is to adsorb radon, which is a radioactive impurity.
First, we conducted the production of ultra-low radioactive MS and evaluated the radioactivity of 
the produced MS, and found that it is possible to produce ultra-low radioactivity MS by selecting 
materials. After that, by selecting the materials and examining the manufacturing process, we 
succeeded in developing a radon adsorption MS with less radioactivity that can be used in actual 
dark matter search experiments.

研究分野： 素粒子・原子核実験物理

キーワード： 暗黒物質　ラドン　極低放射能技術
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研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、ガスを用いた暗黒物質探索実験は、トンスケールの大型検出器 (XMASS, XENON)や、方向に感度を持つ検
出器（NEWAGE, DRIFT）など、大型化、多様化が進んでおり、ガスの純化は、暗黒物質探索実験の感度向上のた
めに非常に重要である。本研究のアプローチは、これらのガスの純化に大きく貢献するものである。実際、本研
究で開発されたMSによるガス中からの不純物除去研究が進められている。また、モレキュラーシーブの用途とし
て、暗黒物質探索実験に使われるという基礎科学への貢献ということについての新たなフロンティアを開くもの
となった。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
２０１０年より、岐阜県の神岡宇宙素粒子実験施設で実施された XMASS 実験は、およそ１

トンの液体キセノンを用いたシンチレーション検出器により、暗黒物質探索を目指していた。
XMASS 実験データの解析[1]により、液体キセノン中に溶存するバックグラウンド事象が評価
され、ラドン(222Rn)が主要なものであることが分かった。XMASS では、検出器の部材から湧き
出ており、およそ 10μBq/kg と見積もられている。これは、他の溶存バックグラウンド源
(85Kr :0.3μBq/kg、39Ar : 0.8μBq/kg、14C: 0.2μBq/kg)より、１桁以上多い。将来の大型検出器
においては、ラドン量としてはおおよそ 0.1μBq/kg 以下が要求される。XMASS では、活性炭
を使ったラドン除去を過去に発表した[2]が、活性炭の粉末の問題や、活性炭自身からのラドン
の湧き出しがあり、実用化には至っていない。将来の大型暗黒物質探索実験においては、キセノ
ンなどのガス中からのラドンの除去方法の確立が極めて重要となる。 
暗黒物質探索検出器は、低バックグラウンド・エネルギー実験として、太陽ニュートリノ観測、
0νββ探索にも大変有望なものであり、本研究による検出器の低バックグラウンド化が非常に
重要となる。 
 
２．研究の目的 
ガスからラドンを除去する手法として、吸着剤モレキュラーシーブスがあげられる。モレキュ

ラーシーブス(以下、”MS”と表記する)は、分子配列により一定の孔サイズを持ち、不純物を選択
的に吸着可能である。最近の研究[3]では、5A-type MS にラドンの吸着能力があると考えられ
る。また、MS は、放射性不純物の他に、水や酸素など、暗黒物質探索実験ターゲットの発光や
電離を減衰させる不純物に対する吸着剤としても有望である。しかし、市販のモレキュラーシー
ブスでは、それ自身の放射能が多い。本研究は、暗黒物質検出器からの放射性不純物ラドンの削
減をするための極低放射能 MS を独自に開発し、暗黒物質探索の感度向上を目指す研究となる。 
 
３．研究の方法 
MS の材料は、4A-type については、水酸化ナトリウム、水酸化アルミニウム、シリカ成分とな

り、5A-type についてはさらに、イオン交換用のカルシウム化合物が加わる。市販の MS の放射
能は、226Ra 換算として、5Bq/kg 以上あることが、ゲルマニウム検出器の測定結果から分かって
いる。これは、市販の MS の材料が、工業生産ベースのものであり、放射性不純物が多く含まれ
ているためである。よって、高純度な試薬ベースの材料を、ゲルマニウム検出器による放射能測
定をすることで、本研究 MS 用材料を選定した。選定された材料を用いて、所属機関において、
MS の製作を行った。本研究における製作は、2つの version で実施した。”version 1”は低放
射能材料により、4A-type の MS を製作し、放射能を評価することで、材料の選定によって、極
低放射能 MS が製作可能であることを示した。一方、”version 2”では材料及び工程を改良し、
より低放射能な MS を製作するとともに、イオン交換をすることで 5A-type の MS を製作した。 
製作手法は、ユニオン昭和（株）及び東大（工）の協力で確立した。また、製作環境としては、
クリーンブース及び ULPA フィルターで清浄度を保つことで、製作工程によるコンタミを低減さ
せた。 
 
４．研究成果 
(１）version 1 MS の製作と放射能測定 [4] 
所属機関において、4A-type の MS の製作を実施した。材料として、高純度の水酸化ナトリウム、
水酸化アルミニウム、シリカ成分を、HPGe 検出器でのスクリーニングを実施し、極低放射能の
材料として選定した。その結果が表１となる。シリカ成分にはまだ放射能が有限に残存するが、
他２つの材料の測定は上限値となった。 

 
 

表１：version 1 MS 材料の HPGe 測定結果 



これらの材料を用いて、4A-type MS を製作した。図１に、モレキュラーシーブス製作の様子と、
完成品を示す。完成品は、HPGe 検出器で放射能測定を実施した。市販のモレキュラーシーブス
と比較すると、226Ra については 99%, 232Th については 97%の削減となった。この結果、材料の選
定により、極低放射能モレキュラーシーブスの製作は可能であることが分かった。また、ラドン
の湧き出しの測定も実施した。その結果、120g のモレキュラーシーブスフィルターで、2.1mBq
のラドン湧き出しであることが分かった。 
残存する放射能は、シリカ成分で説明できる。よって、極低放射能のシリカ成分を見つけること
で、更なる放射能の削減が可能だと考えられる。 
 
（２）version 2 MS の製作と放射能測定 
次に、version 1 の材料及び工程を改良し、より低放射能な MSを製作するとともに、イオン交
換をすることで 5A-type の MS を製作する。 
新たなシリカ材料として扶桑化学工業（株）のコロイダルシリカ PL-7 を用いた。粉体を固体に
するために、日産化学（株）のアルミナゾルと呼ばれる固化剤を選定した。4A-type から 5A-type
にイオン交換をする材料として、大阪大より提供を受けた炭酸カルシウムを選定した。これらの
材料は、有意な放射能は検出されなかった。以上より、表 2 のように、MS 材料の選定が完了し
た。 

 
図２に、version2 MS の製作工程と、完成品を示す。コロイダルシリカと、version1 で用いた水
酸化ナトリウム、水酸化アルミニウムによって、4A-type MS を結晶化する。アルミナゾルを混
合して焼結固化後、炭酸カルシウム＋硝酸に入れてイオン交換をする。 
完成した 5A-type MS は HPGe 検出器で放射能を測定した。検出された 226Ra の量は、4A-type MS
の状態では、40mBq/kg なのに対し、イオン交換した 5A-type MS では、14mBq/kg と減少が見られ
た。これは、硝酸による洗浄効果によって、不純物が除去された可能性がある。また、この放射
能量は、238U 換算で 1ppb 程度に相当し、本研究に差し当たっての目標放射能量に近い値となっ
た。 
 
（３）MS へのラドン吸着の性能評価 

図 1：（左）version1 MS 製作の様子（右）完成品 

表 2：version2 用材料の放射能。水酸化ナトリウム、水酸化アル

ミニウム及び純水は version1 の材料と同じである。 



本研究で製作された MSは、英国シェフィールド大において、SF6ガスからのラドン吸着試験が実
施された。 
Version 1 MS については、4A-type を塩化カルシウムでイオン交換をして 5A-type にしたが、
塩化カルシウムの 226Ra 含有量が、1000mBq/kg と非常に大きいものであった。それでも、市販の
MS 以上のラドン吸着能力があることが示された[5]。また、Version 2 MS についても同様に試験
をした結果、ラドン湧き出し量が大幅に削減され、十分なラドン吸着能力があることが示された。
この結果によって、暗黒物質探索実験におけるラドン吸着装置に使用可能な目途が立った。 
 
(４）放射能計測装置の開発 
暗黒物質探索実験のターゲットとなるガス中および、部材からガスに放出される放射性不純物
を測定する装置を開発した。図３（左）にその写真を示す。静電捕集型ラドン検出器と、独自に
開発した大型の比例計数管によって、ラドンからの信号を観測することに成功した。図３（右）
は、比例計数管におけるラドンからの信号を示している。本研究で開発した MS についても、ラ
ドンの湧き出し測定及び吸着試験を実施予定である。また、本装置の比例計数管は、暗黒物質探
索実験に用いるガス及び部材から湧き出るラドン以外の放射性同位体を高感度で測定すること
を目標とする。 

 
図 3：（左）放射能計測装置（右）比例計数管によるラドンからの信号 
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