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研究成果の概要（和文）：本研究においては、希ガス中の極微量のラドン分析を行うための高感度なラドン検出器(80L
検出器)の開発を行った。検出器本体の低バックグラウンド化を行い、Po-214の内部バックグラウンドレベルは、0.81
±0.08(count/day)まで低減された。これは、以前のラドン検出器の約1/3のレベルである。また、Arガス、Xeガス中で
の80L検出器の基礎特性を初めて評価し、希ガスを用いた暗黒探索実験等へ80Lラドン検出器を応用する道が開けた。ま
た、暗黒物質の直接探索を目指すエックスマス実験において、我々のラドン検出器を応用した水中ラドンのリアルタイ
ム測定装置を新たに構築し、運用を開始した。

研究成果の概要（英文）：We have developed a high-sensitivity radon detector (80L detector) to assay 
reaming radon in purified rare gases. We have lowered background level of the 80L detector. The achieved 
background level of the 80L detector is 0.81±0.08 (count/day). This level is about 1/3 of that of the 
previous radon detector. The basic performances are obtained in Ar gas and in Xe gas. This will enable us 
to apply the 80L detector to a dark matter search experiment with rare gas and so on. In a dark matter 
search experiment, XMASS, a real-time measurement device to assay radon in purified water is newly 
developed in this research, then started its operation.

研究分野： 素粒子物理学実験

キーワード： ラドン　キセノン　ダークマター　放射線　素粒子実験　吸着　ナノ素材　活性炭
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１． 研究開始当初の背景 
 
近年、地下空間を利用した低エネルギー

(keV～MeV 領域)の精密素粒子物理学実験が
活発に進められている。地下は宇宙線の影響
を大幅に低減することが可能であるため、極
低バックグラウンドを要求する物理実験に
最適である。例えば、太陽及び超新星ニュー
トリノの観測実験、ニュートリノのダブルベ
ータ崩壊の観測実験、宇宙暗黒物質（ダーク
マター）の直接探索実験など、応用範囲は非
常に広く、またいずれも現在の素粒子物理学
上で重要な研究課題となっている。 
低エネルギー地下実験における共通の主

要なバックグラウンドの１つはラドン-222
（以下、ラドン）である。ラドンは土壌に含
まれるラジウム-226 の崩壊によって生成さ
れるため、一般的に地下では濃度が非常に高
くなる傾向がある。希ガスであるので、あら
ゆる観測装置内に進入し易い。また、半減期
が3.8日で最大エネルギー3.26MeVのベータ
崩壊をするため多くの低エネルギー精密実
験でバックグラウンド事象になり得る。その
ため、地下実験における微量ラドンの測定に
関して、世界各地の地下施設で研究が行われ
ている。 
東京大学宇宙線研究所附属神岡宇宙素粒

子研究施設の地下実験サイトは、世界でも有
数の地下物理実験施設であり、神岡鉱山の地
下 1000ｍに設置される。神岡坑内では宇宙
線ミュー粒子の強度が約 10 万分の 1 に低減
されるがラドン濃度が高く、地上では通常 1
～10Bq/m3（ベクレル/立方メートル）程度で
あるところ、坑内空気中で 100～1000Bq/m3

となる。そのため神岡坑内で低エネルギー精
密物理実験を行うためには、ラドンの削減及
びモニターが不可欠である。 
我々の研究グループはこれまで神岡坑内

において、スーパーカミオカンデ実験での低
エネルギー事象観測をサポートするために、
純水中の極微量ラドン濃度を測定し削減す
る 研 究を行 っ てきて お り、純 水 中 の
0.7mBq/m3 の濃度のラドンに感度のある検
出器を開発した[NIM A 497(2003)414]。リア
ルタイムラドン濃度測定器としては世界最
高感度を誇っていた。 
一方、当時、神岡坑内では新たにエックス

マス(XMASS)実験が進行中であった。エック
スマス実験では、約 1 トンの極低バックグラ
ウンドの液体キセノンと、約 642 本の低バッ
クグラウンド光電子増倍管(PMT)で構成され
る XMASS-I 検出器を用いて、世界最高の感
度での宇宙暗黒物質の直接探索を行うこと
を目標としていた。XMASS-I 検出器の建設
は 2010 年 9 月に完了し、当時、試験観測中
であった。 
ラドンはXMASS実験においても主要なバ

ックグラウンド源の 1 つであり、XMASS-I
検出器内の液体キセノン中のラドン濃度の
最終目標値は検出器全体で 1.0mBq(ミリベ

クレル)であった。しかし、2011 年夏にまと
められた最新の結果では、試験観測中に
XMASS-I 検出器全体で 8.2±0.5mBq のラド
ン-222 が残留している事がわかり、ラドン対
策が急務であることが判明した。 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、これまでに我々が開発してき

た静電捕集型ラドン濃度測定器のバックグ
ラウンドをさらに低減し、また新たなラドン
濃度濃縮デバイスを開発して組み合わせる
ことにより、検出限界を飛躍的に高めた希ガ
ス中のラドン濃度測定システムを構築する
事を目指した。当初の目標は、キセノン及び
アルゴン中のラドン濃度測定を 0.01mBq/m3

の感度で行う事であった。また、本装置をエ
ックスマス実験で使用している純キセノン
中のラドン濃度分析に応用することにより、
XMASS-I 検出器におけるダークマター探索
の信頼度を高めることを目指した。 
研究の過程に於いて、当初目標としたキセ

ノン中のラドン濃度測定に関してエックス
マス実験に応用するためには、より開発に時
間をかけることが必要である事が判明した。
キセノン中のラドン濃度はXMASS検出器本
体でも測定できるため、暗黒物質探索実験に
おける静電捕集型ラドン濃度測定器の応用
としては、エックスマス実験の純水放射線シ
ールド中のラドン濃度の連続的な定量測定
を初めて行う事を目指した。また連続的な長
期測定を続けて、暗黒物質の季節変動解析へ
の影響を評価することを目指した。 
 
３．研究の方法 
 
本研究においては、まず、(1)高効率ラドン

トラップの開発、(2)低バックグラウンドラド
ン測定器の開発、の 2 つの要素技術の開発に
取り組んだ。 

(1)高効率ラドントラップの開発に関して
は、竹内(代表)、田阪(分担)、鈴木(分担)、身
内(連携)が期間を通して取り組んだ。数種類
の活性炭、ガラスウール、シラス多孔質ガラ
ス(SPG)、活性炭素繊維(ACF)、などの各種
吸着剤を取り寄せ、吸着試験を行った。物理
化学分野の専門家にも話を伺い、情報収集を
行い、研究を進めた。 

(2) 低バックグラウンドラドン測定器の開
発に関しては、竹内(代表)、関谷(連携)が主に
取り組んだ。静電捕集効率の最適化、ラドン
放出率の低い検出容器の研究、異なる検出容
器形状での試験、基本特性の評価、に取り組
んだ。 
上記、2 つの要素技術開発の他に、研究期

間の後半には、安価なデータロガーの開発に
田阪(分担)、関谷(連携)が主に取り組んだ。ま
た、エックスマス純水装置中の残留ラドン分
析装置の開発に、竹内(代表)、鈴木(連携)が主
に取り組んだ。装置の構築を行い、システム



の較正を行い、エックスマス実験での運用を
し、得られた観測データの解析と評価を行っ
た。 
 
４．研究成果 
 
(1) 高効率ラドントラップの開発 
まず、細孔の大きさに着目して数種類の市

販活性炭を入手し、アルゴン中及びキセノン
中ラドンの吸着性能の確認試験を行った。各
5g の活性炭を使用し、流量 0.25～0.90L/min
の範囲で測定したところ、ラドンの吸着効率
が最大でも 44%程度であることが判明した。
より多くのラドン吸着が望ましいため、細孔
の大きさを調整したカスタム品の製作に関
して活性炭メーカーと打ち合わせを行った
が、製作は難しいことが判明した。 
その後、新たな吸着剤の候補として、ガラ

ス材料に着目した。3 種類のラドン吸着材料、
ガラス管、ガラスウール、シラス多孔質ガラ
ス(SPG)を、液体窒素で-197℃まで冷却して、
純空気とアルゴンガス雰囲気中でラドン吸
着率の測定実験を行った。図 1 に実験結果を
示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図 1: ガラス材料を用いたラドン吸着率

の測定結果。 
 

実験結果は、SPG がアルゴンガス雰囲気中で
も、十分なラドン吸着性能を示した。多孔質
ガラスは、①高い機械的強度、②耐熱性、③
化学的耐久性、④良好な成形性、⑤細孔径数
nm～数μm のシャープな細孔分布、などの
特徴を有し、活性炭に代わる新しいラドン吸
着材料であること確認した。しかし、SPG 自
体から、ラドンの放出が顕著であることがこ
の試験の後に判明した。希ガス中ラドンの濃
度 が 高 い 場 合 に は 適 用 で き る が 、
0.01mBq/m3 の感度を実現するためには、市
販の SPG は使用できないことがわかった。
高純度な素材を用いた SPG などが製作可能
であれば適用可能になる可能性はある。 
 さらに、物理化学の専門家を訪問し、ナノ
細孔素材による希ガスの分離に関して情報
を収集した。各種のナノ細孔素材の特徴と
我々の要求を総合的に勘案した結果、活性炭
素繊維(ACF)なら可能性がありそうだとの結

論に至った。ACF メーカーと秘密保持契約を
結び、ACF 試料の提供を受けて研究を進めた。
しかし、本研究期間終了までに有意な吸着性
能を示す素材は見つかっていない。 
 
(2) 低バックグラウンドラドン測定器の開発 
我々が開発したラドン濃度測定器(80L 検

出器と呼ぶ)の、検出効率の最適化、内部起源
バックグラウンドの評価、さらなる低バック
グラウンド化、較正試験システムの構築、及
び特性試験に取り組んだ。 
検出効率の最適化に関して、PIN フォトダ

イオードの位置を電場シミュレーションの
結果も考慮して調整した。その結果、検出器
表面から 5cm 程度離した場合に適切な電場
が形成されることが確認できた。この後の試
験は、全てこの PIN フォトダイオードの位置
を採用して行われた。 
ラドン放出量の測定に関して、検出器構成

部材の 1つである高純度セラミック試料数種
類のサンプルをメーカーから取り寄せ、80L
検出器に投入して、ラドン放出量の測定試験
を行った。その結果、試験に用いた 80L 検出
器のバックグラウンドレベルから有意に高
い放射性核種は見つかっていない。よって、
セラミック素材は主要なラドンバックグラ
ウンド源ではないことが判明した。80L 検出
器内面への再電解研磨(日造精密研磨株式会
社の電解複合研磨(ECB))を行ったところ、バ
ックグラウンドレベルが有意に低減した。表
1 に、80L 検出器(後述の図 2 の No.1 検出器)
に ECB 再処理を施す前後での 80L 検出器内
部の各放射性核種の放出量の比較を示す。 

 ECB再処理前 

(count/day) 

ECB 再処理後

(count/day) 

224Ra 6.0 +/- 0.5 <0.15 

218Po 18.8 +/- 0.8 0.8 +/- 0.1 

220Rn 3.3 +/- 0.3 <0.1 

216Po 3.1 +/- 0.3 <0.1 

214Po 6.6 +/- 0.5 0.8 +/- 0.1 

212Po 24.7 +/- 1.0 0.4 +/- 0.1 

表 1: ECB 再処理前後の各放射能核種の放
出量。 

この結果、エタノール洗浄などでは除去でき
ない表面汚染が ECB 処理によって除去でき
ることが確認された。ECB 再処理後の 80L
検出器を用いて、80L 検出器のバックグラウ
ンド評価を行った。80L 検出器に大気圧の純
空気を充填し封じ込めた後、-2.0kV の電圧を
かけて、132 日間この状態を維持して測定を
行った。その結果、Po-214 の内部バックグラ
ウンドレベルは、0.81 ± 0.08 (count/day)であ
ることがわかった。以前の 70L ラドン検出器
では、2.4 ± 1.3 (count/day)であったため、バ
ックグラウンドレベルを約 1/3 に低減するこ
とができた。 



 80L 検出器の較正システムを、神戸大学内
及び東京大学宇宙線研究所附属神岡宇宙素
粒子研究施設内に構築した。図 2 に本学内で
のシステムの概要を示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2: 神戸大学内での較正試験システム。 
 

80L 検出器は内部に各種ガスを充てんし、
そのガス中のラドン濃度を評価するための
装置である。ガスの種類によって、検出器は
異なる振る舞いをする。今回、80L 検出器の
較正作業に関して、純アルゴン、純キセノン、
純空気中を用いて、高電圧特性と湿度特性を
測定した。結果の一例として、湿度特性の較
正結果を図 3 に示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3: 較正試験の結果[雑誌論文①の Fig.5] 
 

得られた 80L 検出器の感度は、例えば、
2.1±0.2(stat. + syst.) (count/day)/(mBq/m3) 
(at 0.002 g/m3, −2.0 kV, Ar)であった。本セッ
トアップにより、80L 検出器の希ガスに対す
る基本特性が初めて得られ、希ガスを用いた
暗黒探索実験への 80L 検出器の応用への道
が開けた。一連の開発成果は、雑誌論文の①
にまとめて、公表を行った。 
 
(3) 安価なラドンデータロガーの開発 
 神岡の地下研究施設では、環境中のラドン
濃度モニター用に、複数台の各種のラドン検
出器が設置されている。本研究においては、
それらのラドン検出器に関して、小型ボード
コンピュータ Raspberry Pi を用いた安価な
ラドンデータロガーシステムを開発した。新
規に Raspberry Pi 用のラドン信号 AD 変換

回路を製作し、またシステムプログラムとし
て、計測プログラムとラドン濃度表示のため
の Web 用 CGI プログラムを作成した。本シ
ステムを、2014 年 12 月に SK 実験室内に設
置して、空気中のラドン濃度測定の試験を行
った。その結果、本システムはラドン子孫核
種 218Po と 214Po からの 2 個のα線信号を確
実に捉えていることが確認された。神岡坑内
の、スーパーカミオカンデ(SK)実験区域の 3
箇所、SK 第 2 純水装置室、LAB-B 実験室、
LAB-E 実験室に設置されているラドン検出
器に対して本データロガーを用いた所、空気
中ラドン濃度測定結果は従来の測定値と同
様の値となり、問題なく利用できることが確
認された。図 4 に本研究で開発したラドンデ
ータロガーを示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4: 本研究で開発したラドンデータロガー 
 
(4) エックスマス実験へのラドン測定技術の

応用 
 神岡地下で行われている暗黒物質の直接
探索を目指しているエックスマス実験にお
いて、我々のラドン検出器を応用した水中ラ
ドンのリアルタイム測定装置を新たに構築
し、運用を開始した。当初の計画では本研究
で開発した希ガス中ラドン測定の装置を用
いて、XMASS のキセノン中ラドンの分析に
応用する計画ではあったが、XMASS 実験の
要求を満たすラドン吸着技術の開発には時
間がかかりそうであること、キセノン中のラ
ドン濃度は XMASS-I 検出器本体でも測定で
きること、XMASS-I 検出器の周りに放射線
シールドとして設置している純水中のラド
ン濃度のモニターはこれまで行われておら
ず、そちらの測定を行う必要性が高かったこ
と等の理由のため、純水中用のラドン測定装
置を新たに開発して適用する方針に切り替
えた。本装置では、要求される検出限界が
10mBq/m3程度と比較的高めであること、メ
ンテナンスフリーで連続運転を行うこと、な
どの条件から、これまで我々が開発を行って
きた中空糸膜モジュールと 70L ラドン検出
器を組み合わせることで構築した。この組み
合わせによるラドン測定は初めてであった
ため、ラドン検出器の感度を較正する装置も
新たに構築した。装置は2013年12月に構築、



2014 年 3 月まで調整の後、2014 年 3 月下旬
から現在まで連続的に、XMASS 実験サイト
で運用を行っている。図 5 に本研究で構築し
たXMASS純水シールド用の水中ラドン測定
器を示す。2014 年 5 月には予期していなか
った純水装置の不具合を本装置により発見
することができた。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、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が、本検出器で測定され
た最大のラドン濃度は 143± 20(mBq/m3)で
あった。本ラドン検出器は、暗黒物質探索の
物理解析への影響が発生する前に未然に問
題修正することに貢献できた。その後は、有
意なラドンカウントレートの増加は観測さ
れておらず、日本物理学会などで経過報告を
行ってきている。 

XMASS では季節変動による暗黒物質探索
の探索を行う計画であるが、そのためには
XMASS 検出器を 1 年程度以上の期間に渡っ
て長期安定に動作させる事が必要である。本
純水用ラドンモニターで得られたデータは、
純水シールド中のラドン濃度が、観測期間中
に要求されるレベル以下であったことを示
すための証拠として用いられる予定である。
当初目標の、キセノン及びアルゴン中のラド
ン濃度測定を 0.01 mBq/m3 の感度で行う装
置の開発は、まだ継続中という状況ではある
が、最終的な、ラドン測定装置の暗黒物質探
索実験への応用は達成することができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図 5: XMASS 用の水中ラドン濃度測定器 
 
(5) 今後の展望 
 キセノン中のラドン吸着については引き
続き、新学術領域「地下素核研究」の中の計
画研究「極低放射能技術による宇宙素粒子研
究の高感度化」において、研究開発を継続す
る予定である。 

80L ラドン検出器に関しては、国内外の研
究機関からの問い合わせがあり、技術提供を
行ってきており、国際的にも認められたラド
ン検出器となった。例えば、South Dakota 
School of Mines & Tech からの研究者が
2014 年 1 月に神戸大学に 2 週間滞在し、80L
ラドン検出器に関してノウハウを学んだ。彼

らの大学でも我々のレプリカシステムを導
入し、ラドン分析の研究開発に着手した。現
在も頻繁ではないが、電子メールで情報のや
りとりを行っている。 
ラドンデータロガーに関して、新しく開発

されたシステムは従来型のラドンデータロ
ガーと比較して同程度の性能を示し、非常に
小型で消費電力が少なく、また価格も約十分
の一以下である。本研究で製作したラドンデ
ータロガーシステムを用いることにより、非
常に安価に、多地点ラドン濃度測定システム
を構築することが可能となる。今後の発展が
期待される地下実験施設の極低放射能技術
の一つとして、その利用が期待されるもので
ある。 
エックスマスでの純水シールド中ラドン

測定システムは、運用を開始してから 1 年が
経過し、安定して動作している。今後もエッ
クスマス実験での環境モニターとして利用
される見込みである。 
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