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研究成果の概要（和文）：ポリアリルジグリコールカーボネート（PADC）とポリエチレンテレフラレート
（PET）中における潜在飛跡構造と形成機構について研究した。プロトンと重イオンのトラック構造とサイズは
赤外線分光法によって評価した。低LET放射線の実験から、PADC繰り返し構造内の放射線高感受性領域の電子ヒ
ットによる多段階損傷機構が認められ、イオントラックの層構造が電子ヒットの数によって説明できるようにな
った。また、径方向に２つ以上の繰り返し構造が損傷を受けた場合にエッチピットが生じることも明らかにし
た。Geant4-DNAコードによるモンテカルロ計算を行い、検出閾値を記述する新しい物理的パラメータを提案し
た。

研究成果の概要（英文）：Modified structure along latent tracks and track formation process have been
 investigated mainly in poly (allyl diglycol carbonate), PADC, which is recognized as a sensitive 
etched track detector. This knowledge is essential to develop novel detectors with improved track 
registration property. The track structures of protons and heavy ions have been examined by means of
 FT-IR spectrometry. Through a set of experiments on low-LET radiations, multi-step damage process 
by electron hits was confirmed in the radiation-sensitive parts of the PADC repeat-unit. We unveiled
 the layered structure in tracks, in relation with the number of secondary electrons. We also proved
 that the etch pit was formed when at least two repeat-units were destroyed along the track radial 
direction. To evaluate the number of secondary electrons around the tracks, a series of numerical 
simulations were performed with Geant4-DNA. Therefore, we are proposing new physical criterions to 
describe the detection threshold.

研究分野：エッチング型固体飛跡検出器

キーワード： ポリアリルジグリコールカーボネート　ポリエチレンテレフラレート　イオントラック　固体飛跡検出
器　検出閾値　赤外線分光分析　Geant4-DNA

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
エッチング型飛跡検出器は、高エネルギーイオンの通り道をエッチング処理によって顕微鏡下で観察可能なエッ
チピットに拡大し、そのサイズや形状からイオンを同定する受動型放射線検出器である。特定のイオンのみが検
出される固有の検出閾値を有することが一つの特徴であり、宇宙放射線や高強度レーザー加速イオンの検出等に
利用されている。イオンが単位長さあたりに付与するエネルギーが大きいとエッチピットは形成されやすいが、
本研究ではイオントラック内における２次電子のヒット数との関係で閾値が記述できることを示した。これによ
り閾値を制御し得る分子配列を議論する道が開かれた。DNAなどの生体高分子の損傷評価にも応用できる。

※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 
① 先行する科研費研究「高分子系エッチング型飛跡検出器の感度特性とトラック損傷構造の
解明」において、ポリアリルジグリコールカーボネート（PADC）検出器の検出閾値を記述す
る物理的指標として、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）が適用できる可能性が指摘されていた。 
② REFITは、イオントラックの軌跡とその軸を同一にする円柱の側面を通過する２次電子の
密度として定義されるものであり、具体的な評価はモンテカルロコードである Geant4-DNA
を用いて行われた。 
③ 伝統的な局所線量の考え方とは別に、電子フルエンスに着目したのは、PADCの繰り返し
構造内の損傷形成が段階的に進むこと、及び、径方向に２つ以上の繰り返し構造に損傷が生じ
る場合にエッチピットが生成することが見出されたからである。 
④ 段階的に進む損傷形成過程は、低 LET放射線（28 MeV電子線、Co-60ガンマ線、1.6 keV
超軟 X線）と紫外線（222 nm）の実験によって認められた。研究報告は本科研費研究の期間
中に行われた。PADC中の繰り返し構造の中央にあるエーテル基が損傷を受けると、隣接する
カーボネートエステルの放射線化学収率（G 値）が飛躍的に上昇し、損傷を受けやすくなる。
カーボネートエステルの損傷には二酸化炭素の放出が伴われることが指摘されてきており、２
つのカーボネートエステルの挟まれた領域の低分子化による独特の損傷形成が２つの電子ヒッ
トによって生じることになる。 

図１ PADCの繰り返し構造。 
 

⑤ 図１に PADCの繰り返し構造を示す。中央にエーテルがあり、その左右の対称位置にメチ
レン基を介して２つのカーボネートエステルが存在している。これらは放射線感受性の高い領
域として知られていた。エーテル基損失の G 値は、ガンマ線やプロトンに対して 20 
scissions/100 eVに達しており、数 100 MeV/uの重イオンに対してはこれをさらに上回る値が
報告されている。カーボネートエステルからの二酸化炭素の放出は脱カルボニル反応と理解さ
れている。同図の両端にはポリエチレン状の３次元ネットワークが形成されていることが示さ
れているがこれは高分子重合の結果として生まれており、比較的放射線に対して耐性を持つ領
域になっている。高分子鎖の分岐点（三叉路）を見るとメチン基がある。これ以外の水素は全
てメチレン基であるが、エーテルとカーボネートエステルに挟まれているメチレン基は、それ
らの両端が損傷を受けやすいので、結果として放射線感受性が高くなる。 
 
２．研究の目的 
① 本研究の大きな目的は、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）を有する新しい検出器を開発するための基
礎的知見を得ることである。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とそ
の形成機構の究明は、そのような検出器開発のためにはどうしても解く必要のある課題である。 
② より具体的には、REFIT を用いて PADC 以外の高分子系エッチング型飛跡検出器の閾値
や感度の記述する可能性を研究の目的とした。さらに、REFIT以外の物理的パラメータを利用
する可能性についても検討することとした。 
③ 研究課題としては物理的指標の確立を目指すものであるが、同時に高分子系検出器中に形
成されるイオントラック構造を系統的かつより詳細に理解するための分析的研究を行うことと
した。特に、メチン基の定性・定量分析の可能性を検討した。 
 
３．研究の方法 
① イオントラック内の２次電子の挙動を計算するために、Geant4-DNAを用いた。 
② イオン照射はそれぞれの高分子材の薄膜とシートに対して行い、前者はイオントラックの
損傷構造評価のために、後者は飛跡検出器としての応答特性を求めるエッチングテストに用い
た。量子科学技術研究開発機構 QST の重粒子線がん治療装置 HIMAC と大型サイクロトロン
NIRS-930をプロトンと Heから Xeまでのイオン照射に用いた。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実施した。 
③ 赤外線分光分析には FT/IR-6100S（JASCO）を用いた。計測に際しては、試料室を含め
て検出器全体を真空にし、大気中の二酸化炭素や水分の影響を極力排除した。 
④ エッチングテストには 70℃に保持した KOH溶液を用い、エッチピットの観察と計測は光



学顕微鏡下にて行った。 
 
４．研究成果 
① ポリエチレンテレフタレート（PET）の応答特性については、これまでに種々の素材に対
してエッチングテストが行われてきた。製品によって互いに感度が異なることが知られており、
本研究においてもそれを再確認することになった。一般的に言えることとして PET は、プロ
トンや He イオンに対して感度を持たない。本研究では、素材ごとの応答特性やその深さ依存
性があまり見られないものとして、EPG 100 PET（住友ベークライト社製）を採用することと
した。 

図２ PETの検出閾値における阻止能。 
 
② 検出閾値はエッチピットの成長挙動から決定した。イオン照射した PET の表面にはエッ
チピットが生まれないとしても、イオンの減速とともに阻止能が大きくなり、ある一定の深さ
で検出閾値に到達することになる。エッチピット成長の開始点を実験的に決定し、そこを検出
閾値であるとした。図２中の Bと C、N、O、Ar、そして、Krイオンの閾値（阻止能）はこの
ような手順で決定したものである。Siと Feの閾値は、原子番号と阻止能との関係に基づいて、
補間によって求めた。Siと Feイオンは Geant4-DNAにおいて計算可能である。 

図３ 検出閾値における局所線量と REFITの径方向分布。 
 
③ 図３は検出閾値におけるそれぞれの重イオンに対する局所線量と REFIT の径方向分布で
ある。局所線量分布の導出はカッツモデルによる。同モデルではエッチング溶液の浸透が可能
となるサイズ（半径）を設定し、そこにおける線量が一定以上になるとエッチピットが生まれ
ると考える。0.1から 5.0 nmまでの距離において、局所線量が近い値をとる半径を見出すこと
はできなかった。REFIT ついては、比較的大きな値である 4 nm の半径でその値が互いに近
い値をもつ。半径 4 nmでの値が REFIT4.0 = 0.8 electrons/nm2であり、0.5 nmにおける値が



REFIT0.5 = 10 electrons/nm2に達している場合にエッチピットが生まれることが示された。２
つ以上の異なる半径における値を組み合わせることで、２次電子の飛跡構造を全体的に表現で
きる強みを REFIT は持っている。そのような目で見るとブラッグピークにおけるプロトンと
He イオンの値がここに言う基準を下回っていることが顕著に示されていることが分かる。ま
た、PADCの閾値における REFITの値と比べると、PETのそれらは一桁以上高い値になって
いる。PADCの損傷形成には２回以上の電子ヒットが必要であったが、PETでは一桁以上多い
数の電子ヒットが必要であること理解できる。 

図４ PADCの応答特性と阻止能(a)と REFIT(b)、NISE(c)との相関。 
 
④ REFITよりも基本的な物理的指標として、ある半径内の相互作用の数を上げることができ
る。これを２次電子相互作用数（NISE: Number of Interactions induced by Secondary 
electrons）と呼ぶこととし、相互作用の数は Geant4-DNAの計算様式おいて求めた。図４は、
PADC の応答特性を、阻止能と REFIT、そして、NISE に対してプロットしたものである。
AICによるとこれら３つの物理的指標のうちで、NISEが最も良い相関を示した。 
⑤ PADC中に形成されるイオントラック構造に関する赤外線分光分析において、メチン基と
メチレン基とを弁別して計測する見通しが得られた。2900 cm-1付近の CH 伸縮振動に起因す
るピークのうち中央に位置するものが、重合後に現れ、重合度が高くなるとともに吸収が強く
なることが判明した。このピークは 1000 kGy程度のガンマ線照射によっても変化しにくく、
Krイオン照射によってもイオントラックが重ならないフルエンス域では変化に乏しい。PADC
の３次元ネットワーク構造を支える三叉路が放射線損傷を受け難いことを直接的に示すもので
ある。放射線感受性の高い領域が分解的な損傷を受けた後にも３次元ネットワーク構造が保持
されることで、生成したラジカルの再結合が抑制され、結果として PADCの優れた検出特性が
実現されていると考えられる。 
⑥ 本研究を通じて、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の形成
機構と応答特性を。２次電子の飛跡構造や２次電子が媒質中にもたらす相互作用との関係で議
論する方向性が示され、同時に克服すべき諸課題も明らかになったと考えている。また、ここ
までに確立してきた研究手法は DNA 等を含む生体関連物質に対しても適用可能なものである。 
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