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研究成果の概要（和文）：ダークマターを高解像度の原子核乾板上に微細飛跡として記録し、その方向性を含め
て検出するため、光学顕微鏡でその分解能以下の微細飛跡を検出しうる萌芽的技術の開発を進めた。飛跡を作る
金属銀微粒子の示す局在表面プラズモン共鳴により微細な飛跡を光らせる超解像顕微鏡法を適用して、飛跡を検
出した。数10 nmの粒子もプラズモン共鳴による輝点の像として解像し、偏光を用いることでさらに検出能は向
上した。輝点の色は微粒子の形状・サイズにより変化した。プラズモン共鳴を用いた飛跡検出法は、分解能向上
とともに、偏光情報･色情報など多くの情報を与え、今後の放射線飛跡解析への有力な手段となりうる。

研究成果の概要（英文）：Exploratory technique to detect fine radiation-tracks smaller than the 
resolution of optical microscopes was developed in order to detect the fine tracks formed by dark 
matter on high-resolution nuclear plates directionally. We detected them with super-resolving 
microscopy method which made the tracks twinkling by localized surface plasmon resonance at small 
metal particles. Even particles of several ten nm size were resolved as twinkling points and the 
resolution increased more by using polarized light. Color of the points changed with shape or size. 
This technique gives not only increase of resolution but also polarized or color information, and 
will become a future method to analyze radiation tracks. 

研究分野： 銀塩写真感光材料の開発と感光機構の解明
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１．研究開始当初の背景 
銀塩写真感光材料は高エネルギー荷電粒

子にも感度を有し，原子核乾板と呼ばれる優
秀な放射線飛跡検出器として利用されてき
た．原子核乾板は高い空間分解能と飛跡の 3
次元検出が可能という特長を持ち，飛跡の精
細解析に威力を発揮する．超微粒子乳剤を用
いた銀塩写真感光材料は最大 10000 本/mm と
いう高い解像度を持つ．このような超微粒子
乳剤を原子核乾板に適用すれば，µm 以下の極
微細な飛跡も 3次元方向を含めて検出可能と
なる． 
これまで原子核乾板に記録させた飛跡は

通常光学顕微鏡で観察されてきた．光学顕微
鏡は操作が容易で比較的安価な検出器であ
る．さらに原子核乾板のネックとされる肉眼
での飛跡画像の読み取りも，近年の画像処理
技術の進歩で自動飛跡解析技術が構築され，
大面積を高速で解析できるようになってき
ている． 
しかしながら，光学顕微鏡のレンズ光学系

の分解能には理論的限界があり，超微粒子乳
剤を用いた感光材料の解像度に及ばず，その
ままでは極微細飛跡を記録し得ても，検出す
ることができない．このようなレンズ系の分
解能を超える微細像を検出するために超解
像顕微鏡法が種々提案されており，2014 年の
ノーベル化学賞にもなっている．原子核乾板
に記録された微細飛跡に対応して解像しう
る超解像顕微鏡法が求められている． 
 
２．研究の目的 
原子核乾板のセンサーはハロゲン化銀粒

子であり，放射線のエネルギーを受けてハロ
ゲン化銀の分解した銀原子からなる潜像核
が形成される．これがその後の現像処理過程
においての触媒となり，ハロゲン化銀は還元
されて現像銀粒子となり，飛跡はこの銀粒子
が光を吸収して生じる白黒明暗像として認
識される． 
一方，超解像顕微鏡法の原理は，対象を光

らせて検出することにある．nmサイズの金属
微粒子は局在表面プラズモン共鳴により強
い散乱光を発する．現像銀粒子も微細な金属
粒子であるため，プラズモン共鳴により光ら
せて検出する超解像顕微鏡法に用いること
ができる．さらに金属微粒子が形状異方性を
持つ場合，このプラズモン共鳴は偏光応答性
を示すので，偏光角度を変化させることで，
方位の異なる金属微粒子を別個に光らせら
れると期待される． 
本研究では高解像度原子核乾板に記録さ

れた微細飛跡の検出にプラズモン共鳴を利
用し，ここに偏光応答を加えることで，光学
顕微鏡を用いた超解像顕微鏡法による微細
飛跡の検出法を確立し，放射線飛跡検出に応
用することを目指した． 
 
３．研究の方法 
プラズモン共鳴現象の観察のための，異な

るサイズ･形状の現像銀を抑制現像法により
得た．これは現像速度を抑制して，ハロゲン
化銀粒子がすべて現像銀になる前に現像を
止めて，微粒子の現像銀を得る手法である．
抑制剤となる四級アンモニウム塩を添加す
る方法，現像液を希釈する方法などを試した．
現像後の感光材料から現像銀粒子を持つハ
ロゲン化銀粒子を取り出し，ゼラチンゲルカ
プセル法によりハロゲン化銀の抜けた空洞
を持つ薄いゼラチン膜中に分布する現像銀
粒子を得て，これを透過型電子顕微鏡(TEM)
で観察した． 
上記の電子顕微鏡検鏡試料上でマーカー

を元に粒子の位置を特定することで，光学顕
微鏡による同一粒子の観察を行った．光学顕
微鏡観察においては通常の透過像観察と，さ
らに金属超微粒子が示すプラズモン共鳴の
散乱光像の観察用の落射光学系を組み立て
た．これより光学顕微鏡の透過像とプラズモ
ン共鳴像，TEM 像の３つを得て，その解像度
を比較した． 
放射線医学総合研究所の加速器 HIMAC で，

高エネルギーのヘリウムや炭素イオンなど
の重粒子線を原子核乾板の膜面に水平に打
ち込み，飛跡を記録した．現像後の飛跡像を
光学顕微鏡で観察し，飛跡像の透過像とプラ
ズモン共鳴像を比較した． 
プラズモン共鳴観察用の光学顕微鏡に偏

光板の挿入口を試料の光源側とカメラ側の 2
箇所の光路上に設け，偏光角度を調整できる
ように組み立てた．2 箇所の偏光板の角度を
それぞれ変えたときの，プラズモン共鳴によ
る散乱光像の解像度を比較し，見え方の違い
を調べた． 
 
４．研究成果 
微細現像銀粒子を作製する方法を種々試

した結果，D72 写真現像液を希釈したものが
感度低下が少なく，良好な現像銀粒子を作製
できた．この現像液を 200倍に希釈したもの
で，現像時間を変えて現像した時の粒子の電
子顕微鏡写真を図 1に示す．白い影はハロゲ
ン化銀粒子の抜けた跡であり，黒い点が現像
銀粒子である．現像銀粒子は最初球形の粒子
であるが，時間が延びるに従い粒径が大きく
なると同時に楕円形になり，さらに細長く伸
びてフィラメント状になった．ただ長時間の
現像でも小さな粒子が存在しており，これは
途中から現像が開始されて形成された粒子
と思われる． 

図 1 
200倍に希釈した D72現像液で現像した，異
なる現像時間での現像銀粒子の電子顕微鏡
写真 



同じ現像銀粒子をそれぞれ TEMと光学顕微
鏡の透過像で観察したものを図 2に示す．TEM
では球形で 40～60 nm，楕円形では長径で最
大 100 nm ほどの粒子が明瞭に解像して観察
される．一方，光学顕微鏡の透過像では粒子
の集団がぼんやりとした淡い影になってい
るだけで，個々の粒子はまったく解像してい
ない． 

図 2 
左：現像銀粒子の電子顕微鏡写真，右：現
像銀粒子の透過法で見た光学顕微鏡写真 

 

図 3 
異なる角度の偏光で励起したプラズモン共
鳴法により観察した現像銀粒子の落射光学
顕微鏡像 

 
この同じ場所を落射光学系で観察したと

きのプラズモン共鳴散乱光像を図 3 に示す．
光路側に偏光板を挿入して観察しており，赤
丸と青矢印は図 2の TEM像と同じ位置を示し，
また両矢印は偏光角度を示す．透過像ではぼ
んやりした影であったものが，輝点の集団と
して認識されている．他の粒子との間隔の広
い独立したものは，40 nm 程度の大きさの粒
子でも輝点としてその存在位置をはっきり
と検知できる．接近した粒子は集団で 1個の
輝点となっているが，これは間隔が約 200 nm
以下では複数の粒子が合わさって共鳴が起
こったため，1 個の輝点として認識されたと
考えられる．単一の粒子からなり単一の輝点
として観察された図 2 中の A～D の粒子につ
いて，それぞれ近接している粒子との間隔を
とると，A点：280, 290, 340, 410 nm，B 点：
170, 200 nm，C点：210 nm，D点：310 nm で
ある．最小 170 nm 離れていれば，別個の輝
点として認識される． 
図 2の電子顕微鏡写真のα と βの粒子は

間隔が 190 nm ほどであるが，図 3 のプラズ
モン共鳴像では細長い１つの輝点として観
察され，単一の粒子であるか，2 個の粒子の
合わさったものかはそのままでは判然とし
ない．しかし偏光角度が変わるとこの輝点の
左右の明るさが変わり，異方性を持った 2 つ
の現像銀粒子の輝点が合わさった像である
ことがそこから見て取れる．偏光で観察する
ことで，1 個の粒子か，接近した 2 個の粒子
かを判別することができる． 

図 4 
原子核乾板に水平に記録された高エネルギ
ーヘリウムイオンの飛跡の光学顕微鏡写真，
最上段：透過像，それ以外：異なる角度の
偏光で励起したプラズモン共鳴像 
 
プラズモン共鳴による現像銀粒子の色は

図 3に示すように緑～橙～黄の色変化を示す．
これは現像銀粒子のサイズと形状に依存す
ると考えられるが，粒子の形状に異方性があ
る場合，偏光の照射により上述のように色変
化と輝度変化を生じる．ヘリウムイオンによ
る飛跡の光学顕微鏡による透過像と，偏光板
の角度を段階的に変えたときのプラズモン

A

D

C

B

βα



共鳴像を図 4に示す．透過像では飛跡は認識
できないが，プラズモン共鳴像では明瞭な輝
点として飛跡が認識される．ここでも偏光角
度の変化により，同じ粒子でも輝度の強弱と
緑～黄の色変化を生じている．図 2と図 3の
比較から偏光角度と異方性の方位との関係
を求めることができるので，解析を進めてい
るが，まだ系統的な結果は得られていない．
その理由の一つとして，光学顕微鏡像をデジ
タルカメラで取り込んでいるが，バックの明
るさや色が異なるとカメラ内での画像処理
で色バランスが調整され，オリジナルの色が
そのまま表示されていないことがある．個々
の輝点の分光吸収をとるか，カメラのローデ
ータを直接解析することが必要であるが，ま
だその解析にまで進んでいない．この色デー
タの解析システムを構築することにより，よ
り深い知見が得られるものと期待される． 

図 5 
高エネルギーヘリウムイオンの飛跡の光学
顕微鏡写真，上：透過像，上中：プラズモ
ン共鳴像，下中：視野絞りで光照射部を観
察領域に絞り込んだプラズモン共鳴像，
下：さらに光源側とカメラ側に偏光板を直
交するように配置したときのプラズモン共
鳴像 
 
プラズモン共鳴による観察では落射光学

系を用いているため，基板も一般的な反射光
を発する．反射光が強いと全体が光るため，
プラズモン共鳴による輝点はその中に埋没
してしまう．反射光の強さは基板の屈折率と
関係しており，基板として用いられるガラス
板，PET フィルム，TAC フィルムのうち，ガ
ラス板は反射が少なく，良好なプラズモン共
鳴による輝点像が観察されたが，PET や TAC
フィルムでは基板の反射が強く，観察が困難
であった．ここで光源側とカメラ側にそれぞ
れに直交するように 2枚の偏光板を挿入した
ときの輝点像を図 5 に示す．上から透過像，
偏光をかけていないプラズモン共鳴像，視野
絞りにより観察域のみ照明した場合，さらに
2 枚の偏光板を直交するように入れた場合の

像である．偏光板挿入によりプラズモン共鳴
による輝きも弱くなるが，それ以上に基板の
反射が弱まるため，プラズモン共鳴による輝
点像が明瞭に識別できるようになった．この
ように光学系などの装置の改良の余地も大
きく，この方法は微細飛跡を光学顕微鏡で観
察するにあたっての有力な方法へと発展さ
せることができると期待される． 
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