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巨大 水 槽 に よ る水 チ ェ レン コ フ検 出器 とそ の周辺 環 境 の天 然

放 射能 の バ ックグ ラ ン ドレベ ル-KAMIOKANDE-II-
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 Background Level of Natural Radioactivities in a Giant Water Cherenkov

Detector and Its Surrounding Environment KAMIOKANDE-I-

Masayoshi YAMAMOTO,*1 Masanobu SAKANOUE,*2 Kazuhisa KOMURA*1
and Kaoru UENO*1

The KAMIOKANDE-II water Cherenkov detector for the measurements of nucleon decay and/or solar
neutrino has been operating in the underground laboratory at a depth of 2,700 m.w.e. (meter water
equivalent) in Kamioka mine of Gifu Prefecture. Concentrations of 238U, 232Th, 226Ra and 222Rn as the
major background sources have been measured for various kinds of rocks, mine water, mine air and
high purity water used as a detector during the period from August 1986 to December 1987. The
concentration levels of these radionuclides and their seasonal variration have become clear. Some of
these results have provided useful informations for decreasing the background level of water Cherenkov
detector.
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I 緒 言

岐 阜 県 の神 岡鉱 業 所 茂 住 鉱 の 地 下1,000m(2,700

m.w.e.)に 巨 大 な 水 槽 の水 チ ェレ ン コフ検 出装 置 を備 え

た 地 下 観 測 所(Fig. 1)1)が 設 置 され て い る。1983年7月

か ら, こ の実 験 装 置(KAMIOKANDE-1)を 用 い て陽 子

崩 壊 の観 測 が 開始 さ れ, 途 中1985年 に 天 体 ・宇 宙 ニ ュ

ー トリノ(と くに太 陽 ニ ュー トリノ)の 測 定 を 可 能 に さ

せ るた め の装 置 の 大 幅 な 改 良(KAMIOKANDE-II)を

経 て, 1986年 の初め頃か ら両者の観測が継続 して行われ

ている2)。

この実 験装置で, 陽子崩壊の よ うな大 きな チ ェレン コ

フ光(約1GeV相 当の光)を 発す る現象 を 測定す る場

合 には, 装置の放射線に よるパ ックグラン ドはそれほ ど

問題 にな らない。 しか し, 太陽 ニュー トリノな どの低エ

ネルギーの核現 象を測定す る場合 には, バ ックグラン ド

を吟味す る とと もに, そ の低減化 がきわ めて 重 要 と な

る3,4)。

1986年 当時, 電子エ ネルギ ーに換算 して8.5MeV相

当以上(将 来 より低 いエネルギーまで測定 の予定)の チ

ェレン コフ光 をす べて観測 してお り, バ ックグラン ドと

しては, この レベル以上 のエネルギーの放 射線や 宇宙 線

お よびこれ らの放射線 と周 りの物質 との核反応 で生ず る

放射線 が考 慮の対 象 となる。 お もなバ ックグラン ド放射
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線 としては, (1)238Uお よび232Thの 自発核分裂 によ り放

出 され る～8MeVま での γ線 お よ び β 線, (2)226Ra→

222Rn→214Biの 最大エ ネル ギー3 .24MeVま で の β線

(検出器 のエネルギー分解 能に よ り ～8MeV相 当の信

号 になるこ とがある), (3)宇宙 線の μ-中間子 お よびそれ

と160と の核破砕反 応に よって生成 す る 放 射 性 核 種

(16N, 12N, 12B, 8Bな ど)か らの10～16MeVの β線,

な どが考 え られる。 天然放 射性核 種 に 限 れ ば, 238U,

232Thと214Biの 親核種であ る228Rnお よび226Raが と

くに問題 となる核種 であ る2～4)。

天然放射能のバ ックグラン ドについて は, 1984年6月

か ら1986年9月 にか けて山越4,5)が装置周辺 の岩石 お よ

び坑 内地下水(1試 料)に ついてU, Th系 列核種 と40K

な どを γ線 スペ ク トロメ トリーで, 化学組成を中性子放

射化分析 で測定 した結 果が発表 されてい る。 しか し, 坑

内の222Rn濃 度や水槽 の純 水中の238U, 226Raな どにつ

いては測定 されていない。

本研 究は, 実験 装置の改良後, 水槽内外 のバ ックグラ

ン ドの低減 化が急 務であ っ た こ ろ の1986年8月 か ら

1987年12月 にかけてその低減化の基礎 データを提供す

るために, 装置周辺の岩石, 坑 内空気, 坑 内地下 水な ら

びに実験に使用 してい る水槽の 「純水」 中の ウラン(U)

お よび トリゥム(Th)同 位 体, ラジウム(226Ra), ラ ド

ン(222Rn)な どの放 射能強度 と年 間変動を調べた。

II 実験方法-放 射能測定-

2.1 岩 石

岩石試料については, U, Th同 位体お よび226Raと

40Kの 定量 を 行 っ た。測定 した試料 は 実験施設建設時

に, 水槽設置地点中央部 よ り採取(1983年)し た岩石

(1試 料)お よびそ の後実験施設周 辺 で 採 取(1986～

1987年)し た岩石(6試 料)で あ る。 これ らの試料を ま

ず 粗 く粉 砕 し, ボ ー ル ミルで 均 一 に粉 砕 混 合 後, そ の 一

定 量(～509)を 取 り, 油 圧 プ レ スで 直 径5cmの デ ィ

ス ク状 に 加 工 して ポ リエ チ レ ン袋 で 二 重 に 封 入 し, 226Ra

と222Rn間 の 放 射 平 衡 が 成 立 す る よ う1カ 月 保 存 し た

後, 低 パ ック グ ラ ン ドGe(Li)検 出 器 に よ る γ線 スペ ク

トロメ トリー に よ りU, Th系 列 核 種 と40Kを 定 量 し

た 。 比 較 標 準 に は, NBL (New Brunswick Laboratory)

か らのU, Thの 標 準 試料 お よび 塩 化 カ リ ウ ム を 用 い

た 。 そ の後, 試 料1～5gを 用 い, 232U, 229Thを 収 率 補

正 用 の トレ ーサ と して, Fig. 2に 示 す 方 法 でUとTh

の放 射 化 学 分離 と精 製 を 行 い, 電 着 後, α線 ス ペ ク トロ

メ トリー に よ りUお よびTh同 位 体 を 定 量 した 。

2.2 地 下 水 お よ び純 水

地 下 水 につ い て は, U(Th)同 位 体, 226Ra, 222Rnと

3Hを, 純 水 に つ い て はU同 位 体 お よび226Raの 定 量 を

行 った 。

地下 水(～20l)お よ び水 槽 内 の 純 水(～401)を 定 期

的 に ポ リタ ン クに採 取 し, 実 験 室 に 持 ち 帰 っ た 後, 51

ビ ー カ ーに 入 れ, ホ ッ トプ レ ー ト上 で ゆ っ く り蒸 発 させ

て, 全 量10～401を300～500mlま で濃 縮 した 。 蒸 発

濃 縮 した 試 料 に, 232Uお よび22gTh-225Raを 収 率 補 正 用

トレ ーサ と して 添 加 しFig. 2に 示 す 方 法 に よ り化 学 分

離, 精 製, 電 着 を 行 い, α線 ス ペ ク トロメ トリー に よ り

U(Th)同 位 体 お よ び226Raを 定 量 し た6)。Fig. 3に

地 下 水試 料 よ り分 離 したU, Th, Raの α線 ス ペ ク トル

の例 を示 す 。226Raに つ い て は225Raが α線 を放 出 しな

い の で そ の娘 核 種225Ac, 221Fr, 217Atの 成 長(1～2週

間)を 待 って か ら測 定 を 行 い, 他 の α線 の妨 害 の な い

217Atの ピー クに よ り収 率 を 求 め た6)。 な お, 一 部 の 地下

水 試料 に つ い て は 上 記 の 濃 縮 試 料 と の比 較 のた め, 蒸 発

濃 縮 操 作 を行 わ な い で, 試料 水10lよ り直 接Fe(OH)3

お よびCaCO3沈 殿 を 生成 させ る こ とに よ りUとRaを

共 沈 捕集 した 後, 上述 の 方 法 でU同 位 体 お よび226Raの

定 量 も試 み た 。 また, 用 い た 試 薬 や ガ ラ ス器 具 か ら の

U, Thお よ び226Raの 汚染 や α線 測 定 の 際 の 検 出 器 の

バ ッ ク グ ラ ン ドに つ い て も十 分 検 討 した 。

地 下 水 中 の222Rnお よ び3Hの 測 定 は低 バ ッ ク グ ラ

ン ド液 体 シ ンチ レ ー シ ョン カ ウ ン タ ーLSC-LB1を 用 い

て 行 った 。222Rn測 定 用 の試 料 水 は, 500mlと1,000ml

の 三 角 フ ラス コに そ れ ぞ れ 地 下 水 を 満 た して 採 取 後 た だ

ち に 密 閉 した 。 これ を 空 気 中 の222Rn濃 度 の低 い坑 外 に

持 ち出 して か ら500mlと1,000mlに 正 確 に メ ス ァ ッ

プ し, そ れ ぞ れ に シ ンチ レ ー タ ーを 含 む トル エ ン25ml

を 加 えて, 振 と うした 。 この 状 態 で 実 験 室 に 持 ち帰 り, 

トル エ ン層 を20mlの ガ ラ スバ ィ ア ル に手 早 く移 し密 閉

Fig. 1 Outline of the KAMIOKANDE 3,000 ton
water Cherenkov detector' and its plane
figure of Lab. dome. (The symbols in
the figure show the sampling points of
airborne 222Rn.)
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の 後, 測 定 を行 った7)。

一方, 3Hの 測 定 は, 地 下 水 試 料 約100mlを 蒸 留 し,

そ の40mlを と り乳 化 シ ン チ レ ー タ ー(Instagel)60ml

と と もに100mlの テ フ ロンバ ィ ア ル に入 れ 湯 浴 上 で混

合, 2日 以 上 冷 暗 所 で保 存 後, 液 体 シ ン チ レー シ ョ ンカ

ウ ンタ ーで 測 定 した 。

2.3 空 気

空 気 中 の 放 射 能 に つ い て は 主 と して222Rnの 測 定 を 行

った 。 ドー ムお よ び坑 内 の 空 気 中 の222Rn濃 度 は, 活 性

炭 を 吸 着 剤 と した, (1) Passive法8)お よび, (2) 冷却 トラ

ップ法9)で222Rnを 捕 集 し, 実 験 室 に 持 ち帰 っ た 後, 

222Rnの 娘 核 種 で あ る214Pbお よび214Biか らの γ線 を

NaI(T1)ま た はGe(Li)検 出器 で測 定 した 。Passive法

で は, 内径9.3cm, 高 さ5.2cmの プ ラス チ ッ ク容 器 に

活 性 炭1009を 充 填 し, 測 定 現 場 で24時 間 放 置 し空 気

中の222Rnを 捕集 した。一方, 冷却 トラ ップ法で は, 内

径7mmの 銅 管に活性炭14gを 充填 し, ドライアイス

とエタ ノールの混合冷媒 で約-75℃ に保 ち, 流量5～

71/minで30～60分 間空気を通 し活性炭 に222Rnを 捕

集 した。比 較標準試料 としては, 同型同大の活性炭 入 り

容器に濃 度既知 の226Ra溶 液 を均一 に滴下 した ものを用

いた。 ラ ドン除去装置を通 した空気中の222Rnの 捕集 の

際には, 高濃度の222Rnを 含む周 りの空気 の混 入を避 け

るため, 装置を通 して精製 した空気 を大 きな ビニール袋

に充満 させなが ら捕集 した。

Fig. 4に 坑 内空気 とラ ドン除去装置 を通 して精製 した

空気中の222Rnを 冷却 トラップ法 に より捕集 した試料 の

γ線スペ ク トルの例を示す。 この方法で は, 1m3の 空 気

を吸引 し, 12時 間 γ線測定 を行 う場 合222Rnの 検出限界

は約0.1Bq/m3で あ る。

Fig. 2 Flowsheet for the measurements of U and Th isotopes, and 226Ra in rock

and water samples by alpha-ray spectrometry.
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III 結 果 と 考 察

3.1 実験装置周辺の天然放射能

岩石の測定結果 につ いて述べ る。観測所 の位置す る神

岡鉱山は, 数億年前 に形成 された飛騨 変成岩類 の分布す

る地域にあ り, スカル ン, 変成岩, 火成岩, 堆積 岩 と大

別 され る数多 くの岩石が混在 している10)。これ らの岩石

試料中のU, Th, K含 有量 の測定結果 をTable 1に,

またU, Th, Ra同 位体 の放射能比 をTable 2に 示 す。

表 中の試料No.1は 緑泥石片麻岩, 試料No.2は 珪 長

質片麻岩, 試料No.3, 5, 6, 7は すべて伊西岩, 試料

No.4は スカル ンであ り, 伊西岩が この地域 の代表 的な

岩石(変 成岩)と いわ れている10)。試料No.6は 建設時

に水槽設置地点 中央部か ら採取 した ものであ る。表か ら

わか る ように, U, Thお よびK含 有量 はそれぞれ0.13

～2.23ppm, 0.42～7.73ppm, 0.04～3.40%の 広 い範

囲に分布 してお り岩石 の種 類に よって も, また同 じ伊西

岩 で も採取 地点 に よ りかな り濃度が異な っ て い る。一

方, UやTh系 列の核種は, 測 定 し た226Raお よ び

228Thま ではほぼ放射平衡に近 い 状 態 に あ る こ と が

Table2か らわか る。

測 定結 果か ら見 ると, 周辺岩石中のUやTh含 有量 は

一般の花崩岩類中のそれ11)と比べて1/2～1/3と 低 く, 

これは, 山越 の測 定 した結 果5)と も矛盾 しない。実験装

置 の設置場所 としては好適な条件にあ ると思われ る。

次 に ドームや坑 内の空気 中の222Rn濃 度 の 測定結果

(Appendix I)を 地下水の222Rn濃 度 の測定結果(Ap-

pendix II)と ともにFig. 5に 示す。Fig. 5に は, タン

ク内の空気 中の222Rn濃 度の結果 もあわせて示 して ある

が, これにつ いては後述す る。

Passive法 に よる222Rn濃 度測定結果(□)はAp-

Fig. 3 Examples of alpha-ray specra of uranium, 

 thorium and radium isotopes separated 

 from mine water.

Fig. 4 Examples of gamma-ray spectra for the 

 measurement of 222Rn in air collected 

 by the cold charcoal-trap method.
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pendix Iに 示 した 同 じ時刻 に採取 し た 試料 の最高値 と

最低 値の濃度範囲で示 した。図か らわか るよ うに坑 内の

空気 中の222Rn濃 度 は, 坑外 の空気 中の222Rn濃 度 ～

10Bq/m3と 比 べて数10～ 数100倍 高 い。地下約1,000

mに あ るため坑内の気温は13～14。C, 湿度 は90%以

上で年間を通 じてほぼ一定 に保たれ ているが, 水槽 の ド

ー ム内の空気 中の222Rn濃 度(●)は 夏季 で約1,500Bq/

m3, 冬季 は夏季 の1/7～1/8の 約200Bq/m3ま で低下

す るとい う大 きな季節変動 を している。純 水処理 装置付

近 の空気中の222Rn濃 度(○)は ドーム内 よりや や高い

傾向 にあ るもの の, 同 じような季節 変動 が認め られる。

一方, 地下水中の222Rn濃 度(■)は 坑 内の空 気中の

222Rn濃 度 ほ ど大 きな変動 は しないが, 12月 の値(7～8

Bq/の と比べ ると4, 5, 6月 の値(12～14Bq/1)は2

倍程度高 くな ってい る。坑 内地下水中の222Rn濃 度 の季

節変化 は, 地下水の量 の変動 パターン(2月 ごろか ら徐

徐 に増加 し始め5月 ごろに最 も少な くなる秋季 の3～4

倍 にまで達 し, そ の後徐 々に減少す る)と 類 似 し て い

る。

坑 内 の 空 気 中 の222Rn濃 度 が 夏 季 に高 く, 冬 季 に低 く

な る現 象 は これ まで にい くつ か の 洞 穴12)な ど で観 測 され

て お り, 一 般 に坑 内 と坑 外 の温 度 差 に よ る空 気 の混 合 に

よ って 起 こ る もの と説 明 され てい る。 しか し地 下 水 の結

果 も考 え合 わ せ る と, 上 記 の要 因 以 外 に冬 季 に降 った 大

量 の 降 雪 が 春 か ら夏 にか け て 溶 け, これ が 岩 石 中 へ 浸 透

す る こ とに よ る222Rnの 押 し出 し効 果 が加 わ っ て い る も

の と考 え られ る。 坑 内空 気 と外 気 との混 合 が 少 な い 夏季

の ドー ム内 の222Rn濃 度1,500Bq/m3を 用 い て岩 石 か

らの222Rnの 散 逸 率 を 試 算す る と1×10-6Bq/cm2・sと

な る。

地 下 水 中 の238Uや226Ra濃 度 はAppendixIIに 示

す よ う に, そ れ ぞ れ6.36～8.95mBq/1(0.52～0.73

μg/の, 0.57～0.67mBq/lで 年 間 を通 じて ほ ぼ一 定 で あ

る。226Ra濃 度 は238U濃 度 の約1/10の レベ ル で あ る。

ま た234U/238U放 射 能 比 は ほ ぼ1で あ り α-recoil等 に よ

る234Uの 選 択 的 溶 出 は認 め られ な い 。 な お, Th同 位

Table 1 Concentrations of uranium, thorium and potassium in rock samples near KAMIOKANDE.

Table 2 Activity ratios of 234U/238U, 230Th/238U, 226Ra/238U, 228Th/232Th and 230Th/232Th 
in rock samples near KAMIOKANDE.

*: 226Ra (r-ray spectrometry)
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体 の測定 も同時に試みたが20l程 度 の試料 水では検出で

きなか った。232Th濃 度 について は, 山越5)は39.1lの

地下水を蒸発乾固 させた粉末試料(2.79)を 鋸 山施設の

極低 レベル半導体検出器 で15, 000分 にわた って測定を

行い, 約0.04mBq/l(約0.01μg/の であ ると評価 して

い る。 この試料中 の40K濃 度 も同時 に評価 され てお り, 

そ の値 は4.4Bq/1(Kと しては143mg/の であ る。3H

の濃度 は2.3Bq/1で あ り最近 の降水の値 ～1Bq/l13)と

比べ て2倍 程度高 くな ってお り, この地下 水は1960年

代初め の大気圏核実験 に由来す る高濃度 の3Hを 含む水

の影響 をか な り受 けている ことが示 唆 され る。

3.2水 槽 内の純水お よび水槽 内空気 の放 射能

水槽 内の純水 につ いては, 238u(234U)と214Biお よび

222Rnの 親核種であ る226Raの 測定 を行 った。:Fig.6に

測定結果 を示す。個 々の 値 はAppendix IIに 示 してあ

る。純水 中の238Uお よび226Ra濃 度 はFig.6に 示す

ようにキ レー ト樹脂(1986年3月)お よび イオ ン交換樹

脂 装置導 入(1986年9月)な どの精製対策の効果に よ り

時間の経 過 とともに漸 減 してい る。1987年4月16日 現

在 の純水 中の238U濃 度は周辺 地 下 水 の 約1/1,000,

226Raは 約1/100の レベルに低減 されている
。 なお, 地

下 水 と同様に トルエ ン抽出に よる222Rnの 測定 も試 みた

が検出限界(～37mBq/の 以下であ った。

純水中の238Uや226Raに 加えて, バ ックグラン ドの

要因 として, 水槽内 の 空気中の222Rn(あ るいはその娘

核種の214Bi)の 純水への溶解 も考 慮すべ きであ る。当初

水槽上部 は ビニールテン トで簡単 にシール し て あ っ た

が, 水槽内空気中の222Rnに 起因す るバ ックグラン ドを

減 少 させ る 目的で1987年3月 に鉄製の蓋を し, 5月 か

らラ ドン除去装置を通 した空 気を水槽上部に流 し続けて

いる。 ラ ドン除去 装置 を通 して精製 した空気 中の222Rn

濃度 はApPendixI(T1, T2)に 示す よ うに10～15Bq/

m3(外 気 と同 レベル)と ほぼ一定 してお り夏季の坑内空

気 中の値 の1/100～1/200の レベルであ る。

Fig. 5に 水槽上部 の空気中 の222Rn濃 度の測定結果

(□)を 坑 内や地下水 の222Rn濃 度 と比較 して示 してあ

るが, 水槽上部空気 中の222Rn濃 度は1987年7月 ごろ

までは指数関数的 に減少 し, そ の後約7Bq/m3の レベ

ルに落ち着 いている。 ラ ドン除去装置に用 いる活性炭 は

空気流量1～2m3/hの 場合半年間以上使用で きることが

わか った。

IV 結 語

神岡のKAMIOKANDE-IIに よる陽子崩壊な らびに天

Fig. 5 Variation of 222Rn concentrations in mine 
 air and in top surface air of detector 
 tank, and in mine water. (The symbols 
 A and B show the date of construction 
 of the air-tight ceiling on the top of the 
 detector tank and of the initiation of 
 introduction of the 222Rn-free air into 
 the top surface of detector tank, respec-
 tively.)

Fig. 6 Decrease of the 288U and 226Ra concen-

 trations in the high purity water as a 

 Cherenkov detector.
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体 ・宇宙 ニ ュー トリノの測定 に関 して, 水槽 内外 を問わ

ず 天然放射能 によるパ ックグラン ドの低減化 が急務 であ

った ころの1986年8月 か ら1987年12月 にか けて装置

周辺環境お よび水槽 の純水 中などに含 まれる天然放 射能

く238U, 232Th, 226Ra, 222Rn)を 測 定 した。その結果, 検

出器 としての純水 につい ては, キ レー ト樹脂や イオ ン交

換樹脂装置 の導入 によって, 238Uお よび226Raが 坑 内地

下水の1/1,000お よび1/100の レベルまでそ れぞれ減 少

してい ることを確認 した。装置周辺の天然放射能 につ い

ては, それ らの レベルや坑内空気中の222Rn濃 度 の年 間

変動を明 らかに し, これ らの結果は水槽上面 の密閉, ラ

ドン除去装置で精製 した低 ラ ドン濃度 の空気 の水槽 内へ

の導入に際 して, 有効 な基礎 データとなった。

当初か ら, この種の大型水チ ェレンコフ検 出 器 の 建

設, 運営に は, 放射化学的手法 によるバ ックグラ ウン ド

低 減対策 とその配慮が必要 と考 えて きたわれわれの測定

結 果が, 今後の計画に も反 映 されれば幸いであ る。

最 後に, 地下水 中の222Rn測 定で多大な ご協力をいた

だいた福井県衛生研 究所 五十嵐修一氏, 空気 中のPas-

sive法 に よ る222Rn測 定 でご協力 いただ いた中国核工

業部輻射防 護研 究所 か らの 留学生 馬吉増 氏, 本文を草

す るにあた ってい くつか の出版物 を送 って くだ さった東

京大学宇宙 線研 究所 山越和雄 氏, 試料 採取 に 際 して ご

協 力いた だ いた 東京大学 宇宙線 研究所 須 田英博 氏(現

在, 神戸大学理学部)の 諸氏を始め とす る関係各 位に深

く感謝 の意 を表 します。 なお, 本研 究の一部 は昭和62

年度東京大学宇宙線研 究所 ミュー ・ニ ュー部 の共 同利用

研究費 の補助 を受 けて行 った ものである。
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Appendix I Concentrations of 222Rn in air samples near KAMIOKANDE (Bq/m3).

222Rn was measured within one day after sampling, and all data were decay-corrected to the sampling 

date.
*: Passive method, **: Grab sampling method,: 4/16/87 . 
A-E: Mine air of the sampling points shown in Fig. 1.
F: Mine air of the gallery of about 20 m short of water purifier. 
G: Outside air. 
H1, H2: Top surface air in the detector tank shown in Fig. 1. 
T1, T2: Purified air (222Rn-free air) by flowing mine air through charcoal bed.
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