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研究成果の概要（和文）：高分子系エッチング型飛跡検出器中に形成されるイオントラック構造についての分析
を行った。対象にはポリアリルジグリコールカーボネートPADCとポリカーボネートPC、ポリエチレンテレフタレ
ートPET、ポイリミドPIが含まれている。定量的な分析を行っておりイオントラック長さの単位距離当たりの損
傷数（損傷密度）や元の密度において内部の官能基が失われている半径（実効的トラックコア半径）、放射線化
学収率（G値）を各官能基について求めた。1 eV/nmから12,000 eV/nmの広い阻止能域のデータを得た。低エネル
ギー電子の複数ヒットの重要性を明らかにし、イオントラック内径方向電子フルエンスを提唱した。

研究成果の概要（英文）：Modified structure around latent tracks in polymeric etched track detectors 
has been examined, including Poly(allyl diglycol carbonate) PADC, Bisphenol A polycarbonate PC, Poly
(ethylene terephthalate) PET and Polyimide PI. A series of quantitative analyses on the changes in 
the density of each functional group composing the polymers has provided the chemical damage 
parameters of the damage density. These include the number of losses of considered functional groups
 per unit distance of the track length, effective track core radius, in which the chemical groups 
are lost, and the radiation chemical yields, G values, for each group. These are evaluated as a 
function of the stopping power, ranging from 1 to 12,000eV/nm. The role of multi-hits with low 
energy electron to form any permanent damage is emphasized by proposing the new physical concept of 
Radial Electron Fluence around Ion Tracks.

研究分野： 放射線計測学
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  １版

平成

研究成果の学術的意義や社会的意義
新しい検出器開発のために高分子系飛跡検出器中のイオントラック構造を研究し、種々の高分子材料中のイオン
トラックに関する他に類を見ないデータベースを確立した。イオントラックの化学構造データは、検出器として
のエッチングテスト結果と対をなしている。分析化学的な方法を利用した重イオンと低LET放射線実験による定
量的データに基づいて、局所線量とは別に、２次電子のヒット数で議論することが可能であり、より現実的なト
ラック形成機構が議論できることを示した。PADCについて言えば、繰り返し構造に２個以上の電子がヒットする
と損傷が生まれる。モンテカルロ法にてイオントラック内径方向電子フルエンスの最初の計算を行った。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
① 先行する科研費研究「化学的パラメータに基づく固体飛跡検出器応答特性の評価
（22560051）」において、PADC や PC、PET 中のイオントラック構造を赤外線分光法によって分
析し、着目している官能基がその内部で失われている径方向の空間的広がりである実効的トラ
ックコア半径や、官能基のトラック長さの単位距離当りの損失数である損傷密度、そして、放
射線化学収率を求めた。これら化学的損傷パラメータの特徴を活用しながら、トラック構造を
個々に評価し、さらに相互に比較するといった研究の方法論を、実験設備の準備やその手順と
ともに、確立した。 
② PET や PC については、エッチングによってエッチピットが生まれるイオントラックの条件
として、トラックの径方向について隣り合った C-O 結合が 2つ以上切断される必要があるとい
うひとつの見通しが得られた。その後の研究では、感度が最も高い PADC については繰り返し構
造の損傷が径方向に２つ以上ある場合にエッチピットが生成することを見出した。 
③ また、PADC についてはイオントラック構造に層構造があり、5 MeV/u の Cイオントラックで
は、エーテルが損傷を受けているコア半径は 2 nm 程度であり、カーボネートエステルが損傷を
受けているコア半径は約 1 nm であった。分子鎖の中で最も放射線感受性が高いのはエーテルで
あり、カーボネートエステルがそれに次いでいることは確認していたが、どうしてそうなるの
かは不明なままであった。 
 

図１ PADC の繰り返し構造 
２．研究の目的 
① 高分子系エッチング型飛跡検出器の検出感度と分子配列との関係を明らかにし、任意の応答
特性（検出閾値と感度）を有する検出器を開発することが本研究の最終的な目標である。トラ
ックエッチング速度が、それ以外の領域でのバルクエッチング速度より大きくなり、エッチピ
ットが生れる閾値を決定している化学的な意味での実体の究明は、そのような検出器開発のた
めにはどうしても必要な課題である。 
② エッチング型飛跡検出器が登場した 1960 年代から、阻止能の大小だけでは検出器感度を表
現することが出来ないことは広く知られていた。そして、初期電離や限定エネルギー損失とい
った物理的パラメータが開発・利用されてきた。いずれも二次電子の低エネルギー成分しか応
答特性に関係する損傷形成に寄与しないとするモデルである。しかし、そのカットオフエネル
ギーは実験的に決定されるので、理論と称しても実体はフィッティングであった。 
③ 本研究では応答特性を決定するイオントラック内の損傷構造を、赤外線分光分析を通じて明
らかにすることを直接の目的とした。特に、検出閾値近傍における感度変化に共通する損傷構
造を求め、潜在飛跡の化学構造から応答特性を理解するための化学的基準を明らかにすること
を研究目的とした。 
④ イオントラックの物理モデルとしては、初期電離や限定エネルギー損失よりも、局所線量分
布に重きを置いた議論を行うが、同モデルで採用されている実効核電荷をより新しい実験式に
置き換えることを検討した。また、局所線量を計算するだけでは見えてこない、複数個の電子
によるヒットの効果を考えることができる新しい物理指標の開発も研究目的とした。 
 
３．研究の方法 
① イオン照射実験はそれぞれの高分子材薄膜あるいはそれらのスタックに対して行った。量子
科学技術研究開発機構 QST・放射線医学総合研究所の重粒子線がん治療装置 HIMAC や大型サイ
クロトロン NIRS-930 をプロトンと He から Xeイオンまでの重イオン照射に利用した。理化学研
究所仁科加速器科学研究センターのBigRIPSにおいては345 MeV UイオンをPI薄膜に照射した。
28 MeV 電子線照射とガンマ線照射は、大阪大学産業科学研究所量子ビーム科学研究センターで
行った。紫外線照射には神戸大学のエキシマランプ（波長 222 nm）を用いた。 
② 赤外線分光分析には FT/IR-6100S（JASCO）を用いた。試料室と赤外線検出器全体を真空に
して、大気中の二酸化炭素や水分の影響を除外して行った。 
③ エッチング特性の評価のために KOH 溶液下でのエッチングを行い、生成したエッチピットの
観察には走査型電子顕微鏡と光学顕微鏡を用いた。PI薄膜のエッチングには次亜塩素酸ナトリ
ウムを用いた。 
④ イオントラック内の２次電子の挙動を計算するために、モンテカルロ計算コードである
Geant4-DNA toolkit を用いた。 
 
４．研究成果 
① 検出閾値について：エッチング型飛跡検出器はイオントラックに沿って生じている損傷を、
アルカリ溶液を用いた化学処理で拡大して可視化するものである。イオンの入射方向に沿って



考えると、イオンは徐々に減速するので生まれる損傷密度は徐々に高くなる。したがって、イ
オントラック上のある特定の場所からエッチピットが生まれるが、従来、閾値の決定に際して
は、幾つかのエネルギーのイオンを照射した後に、例えは 15 µmといった個々の研究者が基準
とする溶出厚のエッチングを行った後に、光学顕微鏡下で見えるか見えないかといった判断が
行われていた。本研究では、イオンが垂直入射した表面からエッチングを進めた場合にエッチ
ピットが生まれる場所を検出閾値と定義した。溶出厚に対してエッチピット半径をプロットし
た場合に、成長挙動を表す最適直線の横軸との切片からこれを決定した。1 µm以下のエッチピ
ットに対しては走査型電子顕微鏡 SEM を用いた計測を行い、直線近似の妥当性も検証した。よ
り具体的には、元の表面から一定の距離を経てエッチピットが生まれるようにイオンのエネル
ギーを調整した。このようにして得られた検出閾値における感度を図２と図３に示す。ここに
いう感度とは、未照射領域のエッチング速度であるバルクエッチング速度 Vbに対するイオント
ラックに沿ったエッチング速度 Vtの比である、エッチ率比（V=Vt/Vb）から１を引いた値を言う。
ここに示されているように PET と PI とでは検出閾値が大きく異なるが、注目されるのは原子核
の電荷が大きいほど、検出閾値における感度が低くなっていることである。これは核電荷が大
きいほどトラックコア半径が大きくなり、中心付近の局所線量が低くなることに対応している。
未知のイオントラックが PET や PI 中に見つかったとして、その検出閾値における感度が分かる
場合にはイオン種が同定できる可能性が指摘できる。銀河宇宙線の超重核成分や高強度レーザ
ー駆動イオン加速実験における重イオンの弁別計測に応用できる。 

     図２ PET の閾値での感度       図３ PI(Kapton)の閾値での感度 
    （Yamauchi et al., RM, 2018）    （Kusumoto et al., NIMB in press） 

   図４ PADC 中イオントラック層構造      図５ 多段階損傷挙動 
          （楠本 放射線化学 2017）      （Kusumoto et al., JPSC, 2016） 
 
② トラック層構造と多段階損傷モデル：PADC 中においては、プロトンから Xeイオンまで、い
ずれのイオントラックも図４に示すような層構造を持つことが明らかになっていた。層構造の
外縁から見ると、エーテルのみが損傷を受けた最外層があり、その内側ではカーボネートエス
テルも損傷を受けており、中心部ではメチレン基やメチン基も損傷を受けているのであるが、
これらの放射線感受性の違いを指摘するだけの議論に止まっていた。図５は 28 MeV 電子線を照
射した場合の損傷挙動を電子フルエンスに対して示したものである。縦軸の相対吸光度は着目
する官能基の相対密度に相当する。またヒドロキシル基については右側に密度変化に比例する
相対吸光度変化を示している。エーテルは照射初期から線形的に減少しているが、カーボネー
トエステルを構成するカルボニルは1.6×1015 electrons/cm2以上のフルエンスで低下し始める
（吸収線量にするとこれは 50 kGy に相当する）。電子トラックの重なりモデルにしたがって考
えると、２本以上の電子トラックの重なりが有意になる領域でカルボニルが減少している。一
つの繰り返し構造に着目して考えると、最初の電子によってエーテルが切れた状態になってい
る箇所に次の電子がヒットするとカーボネートエステルが損傷を受け始めることが明確になっ



た。このような多段階損傷挙動は、ガンマ線や超軟 X線照射においても確認されるようになっ
た。層構造に戻って考えると、最外層は電子が単独で影響を与えた領域であり、エーテルのみ
が損傷を受けたと理解できる。２個以上の電子がヒットすると、あるいはエーテル基が切断し
た繰り返し構造に２つ目の電子がやってくると、カーボネートエステルが損傷を受けるように
なる。カーボネートエステルが損傷を受けるとこの部分が二酸化炭素として放出され、間に挟
まれたメチレン級の分子も系外に失われる。エーテルが損傷を受けた後にカーボネートエステ
ルが損傷を受けやすくなる傾向は、PADC のモノマーに類似した分子を用いた低エネルギー電子
による付着乖離反応が促進されることからも確認されており、エーテルの切断によって残され
た分子鎖が熱振動しやすくなることが関係している（Kusumoto et al., JPC 2018）。 
③ イオントラック内径方向電子フルエンス：以上は繰り返し構造内に生じる損傷の特徴で
あるが、懸案であったエッチピットが生まれる閾値近傍の高エネルギープロトンのトラッ
クを分析したところ、イオントラックの径方向に少なくとも２つの繰り返し構造が損傷を
受けている場合に、エッチピットが生まれることが判明していた。電子フルエンスの空間
分布がエッチピットを生み出すイオントラック、すなわち、検出閾値以上のイオントラッ
クの生成に強く関係していることが実験的に明らかになった。そこでモンテカルロ法を用
いてイオントラックの周囲に発生する二次電子の個数を計算することにした。用いたのは
Geant4-DNA（ver. 10.3.2）である。Geant4-DNA は、プロトンから Feイオンまでのイオン
化プロセスを計算でき、電子のカットオフエネルギーも 7.4 eV と、我々がシミュレーショ
ンを開始した 2015 年時点では、最も低いエネルギーの電子を追跡できる計算コードであっ
た。二次電子はイオンの軌跡を軸として放射状に広がる。計算では、イオンの軌跡を軸と
した円柱を半径 0.1 nm 毎に設置し、その側面を通過する単位面積当たりの電子の個数を求
めた。これをイオントラック内径方向電子フルエンス：REFIT (Radial Electron Fluence 
around Ion Tracks) と定義した。プロトン、Heそして Cイオンの検出閾値において REFIT
の値を計算した結果を図６に示す。これら３つのイオンについて REFIT の値が互いに一致
する半径を見出すことはできなかった。しかしながら、PADC の繰り返し構造の半分の長さ
である、1 nm での値を用いて PADC の応答特性を記述すると、阻止能を用いたものと比べ
て、検出感度は互いにより近づいていることが分かった（図７）。PADC の検出閾値を記述
する物理的指標として導入した REFIT は、これまでの低 LET 放射線を含めた実験的研究の
到達点である。1960 年代に議論されていた幾つかの物理的指標と比べると、REFIT は、エ
ッチング特性だけでなく、イオントラック構造の分析結果に基づいて提唱されたところに
特徴を持つ。 

 図６ 閾値における REFIT             図７ 感度と阻止能及び REFIT 
     （Kusumoto et al., RM 2018）       （Kusumoto et al., RM 2018） 
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