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It is well known that CR-39 plastic is the most sensitive

nuclear track detector for proton and heavy ions. CR-39

is widely utilized for not only dosimetric fields such

as personal neutron dosimetry, environment radiation

monitoring, space radiation dosimetry but also various

applications such as the spectroscopy of laser-driven

ion beams, high energy cosmic ray physics and nuclear

physics. However, the primary problems of “how is a

nuclear track formed in CR-39?” and “why is CR-39 most

sensitive material?” remain without clear explanation.

This is reasons why we have no any materials superior

than CR-39 since CR-39 was discovered about 40 years

ago. In this paper, we summarize the current status of

research work on nuclear track formation mechanism

through the historical background, detection principle,

the physical and chemical properties and the relationship

between latent track and radiation induced chemical

damage in CR-39.
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1 固体飛跡検出器の歴史

1958年に Young1)によって，フッ化リチウム結晶中
の自発核分裂片飛跡がエッチングにより拡大し光学顕
微鏡で観察できることが発見され，固体飛跡検出器の
幕開けとなった．これとは独立に，1959年に Silk と
Barnes2) が，雲母に含まれる天然放射性元素から放出
される自発核分裂片飛跡の電子顕微鏡観察を発表して
以降，Price等3, 4) は雲母の薄片を化学エッチング処理
し，雲母内に生成した飛跡の諸特性を光学顕微鏡観察
により入念に調べ，簡便にして有用なトラック検出器
として発展する道を拓いた．1965 年に Fleischer 等5)

は，荷電粒子の通過に伴い固体中に生ずる放射線損傷
として残される潜在飛跡は，電離作用による物質の格
子欠陥の結果であると主張した．その後，化学エッチ
ング処理により飛跡を拡大して観察するという手法
は，対象が鉱物に留まらず，プラスチックやガラスな
どの様々な媒体へと応用され，各々の素材特有の性質
を示す固体飛跡検出器として確立されていった．この
固体中に残される飛跡を利用した放射線検出器は，そ
の検出原理が詳しく研究されるとともに実用化が進め
られ，1975年に Fleischer 等により “Nuclear Tracks in

Solids”として本に纏められた6)．我が国における成書
としては坂上が著した「粒子トラックとその応用」が
ある7)．現在では，固体飛跡検出器は重荷電粒子の検
出を目的として，低バックグラウンド（放射線混成場
にあっても電子線やガンマ線に不感）で処理が簡単で
あること，また安価で大面積化が容易であるという性
質を持ち，宇宙線物理学や原子核物理学，高強度レー
ザー駆動イオン加速などの科学研究だけでなく，加
速器や原子力関連施設における放射線被ばく管理，宇
宙飛行士や放射線治療場における線量計測，あるいは
エッチング制御による材料の微細加工技術など，様々
な分野に応用されている8, 9)．
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CR-39 は図 1 のような Allyl Diglicol Carbonate を
モノマーとした 3 次元ネットワーク構造をもつ無色
透明で非結晶性の熱硬化性の高分子で，1978 年に
Cartwright等によって固体飛跡検出器として偶然見い
だされた10)（CR-39は商標名で，物質名としては PADC

（Polly Allyl Diglicol Carbonate））．CR-39はそれまで固
体飛跡検出器として用いられてきたセルロースナイ
トレイト（CN）11)，ポリカーボネート（PC）12)，ポ
リエチレンテレフタレート（PET）13) 等のプラスチッ
ク検出器に比べて重荷電粒子に対する応答感度が格
段に高いポリマーである．CR-39については，応答感
度を更に高める研究が精力的になされ，酸化防止剤
の極微量添加が材質の安定化に寄与するばかりでな
く，低 Z/β 粒子に対する応答感度を飛躍的に向上さ
せることが明らかにされた14, 15)．また，CR-39をベー
スにした共重合体では，Z∗/β ∼ 4 の相対論的速度の
ベリリウム核あるいは 27 MeVのプロトンが検出可能
な HARZLAS/TNF-1が現在最も高感度な CR-39 とし
て知られている16)．一方で，CR-39の次に感度が高い
ポリマーは PC（検出閾値 Z∗/β ∼ 5512)）になるため，
CR-39と PCの間に検出閾値を持つようなポリマーは
これまで存在しなかった．Tsuruta は極端に感度が悪
いポリマーである DAP（diallyl phtalate）を CR-39 と
共重合させた共重合体検出器を見出した17, 18)．CR-39
に対する DAP の共重合割合を調整することにより，
高 Z/β領域への検出閾値のシフトと応答感度の制御が
可能な検出器の開発も進められている19–22)．従って，
CR-39飛跡検出器のユーザーはその目的に応じて検出
器材を選択して使用することになり，我が国では，個
人被ばく線量計（中性子検出部）23) に用いられてい
るほか，CR-39は個々の飛跡の LET（線エネルギー付
与）情報を得ることができるために，宇宙放射線線量
計測24) に用いられている．また，CR-39 は他のポリ
マー検出器に比べて，優れた電荷・質量分解能25–27)を
有しており，重イオンのスペクトロスコピーに最適で，
重イオンの核破砕反応断面積の高精度測定28) に利用
されているほか，宇宙線超鉄核の高精度観測29)に期待
が寄せられている．ここまでは，固体飛跡検出器の歴
史と CR-39 飛跡検出器の現況について概観してきた
が，ここからは純粋なCR-39つまり PADCで得られた
データを紹介しながら議論を進めて行く．

図 1 CR-39のモノマー構造式．

2 重イオン飛跡検出の物理過程と電離損失モデル

2.1 飛跡生成原理の概要

プラスチックやガラスなどの絶縁体中を重荷電粒子
が通過すると，その経路に沿って半径 20 Å 程度の円
筒形状に放射線損傷が残され，潜在飛跡が生ずると考
えられている6)．図 2に示すように，損傷がある程度
以上になると，その部分は強アルカリ溶液などによる
化学エッチング処理により，損傷を受けた部分は損傷
を受けていない部分よりもずっと速い速度で優先的に
浸食される．その結果，損傷を受けた部分はホイヘン
スの原理に従って円錐状に浸食され，飛跡が拡大し，
検出器表面にはミクロンサイズのエッチピット（etch
pit）と呼ばれる円錐状の穴が生じる．固体飛跡検出器
表面に垂直に入射した重荷電粒子により生成された
エッチピットを上面から光学顕微鏡により観察する
と，図 3のようにエッチピット開口部は円形に，斜め
入射のそれは楕円として認識される．荷電粒子が通過
していない部分の浸食速度はバルクエッチング速度と
言い Vbと表記する．一方，重イオンの通過経路に沿っ
た浸食速度はトラックエッチング速度と言い Vt と表
記し，放射線損傷の程度，即ちその経路に沿って付与
されたエネルギーに関係した量となる．Vb で Vt を除
算したエッチング速度比を，固体飛跡検出器の飛跡生
成感度（S）と呼び，式 (1)で定義される．

S ≡ Vt
Vb
− 1 (1)

2.2 飛跡生成の物理過程

重荷電粒子と固体飛跡検出器との相互作用により失
われる電離損失量を利用して，固体飛跡検出器は入射
粒子のエネルギーや電荷等を識別することができる．
固体物質中に重荷電粒子が入射すると標的原子が叩
き出されるほか，高密度の電子の励起や電離が引き起

第 94号 (2012) 28



固体飛跡検出器 CR-39における重イオン飛跡生成メカニズム研究の現状

図 2 固体飛跡検出器における荷電粒子通過
に伴う飛跡生成の様子を検出器断面から模式
的に表した図．(A)荷電粒子の軌跡に沿って
放射線損傷を受け潜在飛跡が生ずる．(B)荷
電粒子曝露後の化学エッチング処理によっ
て，固体飛跡検出器の表裏両面から荷電粒
子の軌跡に沿って浸食が進み，円錐状の穴
（エッチピット）が生ずる．

  

図 3 CR-39 に生成したエッチピットの光
学顕微鏡画像（左図）と原子間力顕微鏡画
像（右図）．左図において，真円に近い形状
のエッチピットは CR-39 に対して垂直に入
射した 500 MeV/n Fe イオンの飛跡で，開
口部が楕円になっている大きい方のエッチ
ピットは CR-39 に対して 60°の角度で入射
した 500 MeV/n Fe イオンの飛跡である．右
図は，極微小量のエッチングにより成長し
た 490 MeV/n Si イオンによる円錐状エッチ
ピットの深さ情報を反転させて表示してい
る30)（安田仲宏氏より提供）．山の頂点が，
エッチピットの先端部分に対応する．

こされる．一般には，重荷電粒子の経路に沿ったある
体積内に放射線損傷を引き起こし，それがエッチピッ
トの種となる潜在飛跡を作ると考えられている．物質
内部で起きる構造変化と飛跡生成機構に関する物理的
解釈については諸説が提案されており，1969 年に道
家31) によって 4 つの説（Displacement cascade 説32)，

Electron thermal spike説33)，Ion explosion説34)，Direct
ionization damage説6)）が詳細に解説されている．固
体飛跡検出器はその材質により飛跡生成の仕組みが
異なる．Direct ionization damage説は有機物質中にお
ける飛跡生成について良く説明することができると考
えられているが，高分子中のどの結合が優先的に切断
され，結果として飛跡を生成し得るのかはいまだ結論
は出されていない．「4 CR-39 に形成される潜在飛跡
と放射線化学損傷」で紹介するように，高分子を材料
とした固体飛跡検出器としては幾つか存在するが，そ
の中で CR-39は抜きん出た感度を有する材料である．
CR-39 は 3 次元ネットワーク構造をもつ高分子であ
り，放射線反応は結合の切断が支配的で，エネルギー
の吸収作用をもつベンゼン環を含まないことが高感度
を示す所以であると考えられている35)．同じ高分子で
あっても，その構造によって飛跡生成感度は大きく異
なる．高分子の放射線照射効果と潜在飛跡の関係につ
いては，「4 CR-39に形成される潜在飛跡と放射線化学
損傷」で詳しく議論する．次節では，飛跡生成感度が
従う電離損失モデルについて解説する．

2.3 電離損失モデル

固体飛跡検出器に飛跡が形成されるためには，荷電
粒子の通過経路に沿った単位長さ当たりにある一定
以上のエネルギーが付与されなければならない．一般
に，Bethe-Bloch の式で表されるような全電離損失量
（dE/dx）36) が考えられるが，この指標では飛跡生成
の閾値を説明できないことが報告されている37)．つま
り，阻止能 dE/dxが同じであっても，エネルギーや電
荷によって飛跡が生成する場合と生成しない場合が混
在する場合がある．Fleischer等は，荷電粒子の経路に
沿った電離損失のみを与える第一イオン化比（Primary
Ionization: dJ/dx）を用いることを提唱し，飛跡生成の
閾値を良く説明できることを示した38)．しかしなが
ら，dJ/dxの閾値が一定値として与えられるためには
平均イオン化ポテンシャルとして 2 eV というあまり
にも低い値を使用しなければならなかった．これは有
機物質のイオン化ポテンシャルが 9 eV–15 eV 程度で
あるのに対して，2 eVという値ではイオン化は不可能
であるために不適切であった．更には，この説では荷
電粒子の通過に伴い放出される 2次電子（δ線）の放
射線損傷への寄与を全て無視することになり不自然で
ある．
そこで，1967 年に Katz 等39) は荷電粒子の通過経
路を中軸とした円筒を考え，その軸から半径 r だけ
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離れた点における δ 線によるエネルギー付与 Dr（径
方向線量分布）が飛跡生成に関する最適の変数と考え
た．PC や CN を使用した実験から，半径 r の値とし
てエッチング溶液が自由に出入りできる最小の大き
さをとり，おおよそ 20 Å とした．飛跡生成のための
D20 Åに閾値が存在し，尚且つその値は 106 rad–107 rad

（104 Gy–105 Gy）の γ線照射により有効な放射線損傷
が起こり始める線量と一致することを示した．

図 4 限定電離損失量 REL（ω0=200 eV）に
対する CR-39 の飛跡生成感度 (S ) の関係．
5次関数を用いた近似曲線（実線）を得るこ
とで，未知のイオンに対する REL を求める
ことができるために，較正曲線とも呼ばれて
いる．

Katz等の提案した荷電粒子の通過経路に沿った線量
分布は飛跡生成機構を理解する上で非常に重要である
が，その計算は非常に煩雑で，これを飛跡生成感度の
指標として実際に飛跡検出器に適用するには扱いにく
いものであった．そこで，計算が平易で実験データを
再現し得る量として，限定エネルギー損失（Restricted
Energy Loss: REL）を 1969 年に Benton 等が提唱し
た40)．これは，荷電粒子によって叩き出された δ線の
うち，エネルギーの高いものは粒子の経路から遠く
まで飛び去ってしまい飛跡生成には寄与せず，エネル
ギーの低いもののみがその経路近傍にエネルギーを
付与し，そのエネルギー付与量だけが飛跡生成に関与
するという説である．つまり，あるエネルギー以上の
δ線の寄与を除外した限定的な電離損失を考えるとい
うものである．したがって，RELは Bethe-Blochの式

で表される荷電粒子のエネルギー損失のうち，ある一
定エネルギー（ω0）以上の δ線が飛跡近傍から持ち去
るエネルギー損失を差し引いた量，即ちある閾値より
もエネルギーの高い δ線による寄与を考慮しないエネ
ルギー損失として定義される．ω0 は実験値と整合す
るように調整できるパラメータとして取り扱われ，物
質に固有な値として使用される．CR-39 については，
1979年に Fowler等が，高エネルギー宇宙線観測を行
ううえで ω0 の値を 200 eVに設定すると実験値を説明
し得ると提案した41)．現在ではこの 200 eV を実用上
の閾値として使用して，図 4 のように CR-39 の応答
関数を求めるのが通例になっている．最近になって，
HIMACを用いた様々な電荷とエネルギーの重イオン
ビームと原子間力顕微鏡を用いた飛跡精密計測技術に
よって，200 eV というカット値が広いエネルギーの
イオンに対してユニバーサルなスケーリンング・パラ
メータになっていることが実証されてきている42)．
以上のように，CR-39 の飛跡生成感度をスケール
する電離損失モデルとしては，限定電離損失量 REL

（ω0 =200 eV）が適切であると考えられる．一方で，こ
の 200 eV というエネルギー閾値は，放出される δ 線
の最大飛程とCR-39の飛跡生成に関与する分子構造の
幾何学的距離に密接に関係していると推察しており，
現在シミュレーションを用いた考察を進めている．

-60 -40 -20 0 20 40 60 

10 

2 

4 

6 

8 

Irradiation temperature [°C] 

S =
 V

 t / V
 b −

 1 

図 5 照射時温度（T）に対する CR-39の飛
跡生成感度（S）の関係48)．
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3 重イオン照射時環境による飛跡生成感度依存性

これまで重イオン飛跡検出の物理過程と電離損失モ
デルについて述べてきたが，CR-39を飛跡検出器とし
て利用する際，イオン照射時の環境（温度や圧力など）
が飛跡生成感度に及ぼす影響がしばしば問題となる．
これらは本質的には，高分子としての化学的性質や放
射線化学作用に密接に関連していると考えられる．特
に真空効果については「4.6真空効果とヒドロキシル
基生成の抑制」で詳細を述べる．ここではそれらが検
出器に及ぼす影響の物理的性質についてまとめる．

3.1 照射時温度効果

O’Sullivan等43, 44) により固体飛跡検出器の飛跡生成
感度が重荷電粒子照射時の温度に大きく影響を受け
ることが明らかにされて以降，小倉等45) や Hamasaki

等46)により照射時温度の感度変動が研究され，潜在飛
跡生成時に温度が高くなるほど飛跡生成感度が低下す
ることが報告されている．これを照射時温度効果 RTE

（registration temperature effect）と呼んでいる．現象論
的には，潜在飛跡生成時の固体飛跡検出器の温度が高
い，即ち分子の熱運動が活発化しているために切断さ
れた結合が再結合し，飛跡生成感度を低下させるもの
と解釈される47)．しかしながら，RTEのおおよその傾
向はあるものの，固体飛跡検出器の材質や同じ材質で
も重合条件によっても RTEの程度は様々である43–47)．
CR-39 の RTE については，図 5 のように照射時温度
（T）が高くなるほど飛跡生成感度 S は小さくなる傾向
が見られ，-60°Cから-30°Cと-30°Cから +60°Cでは S

の変動の割合が異なることが示されている48)．

3.2 照射時圧力効果

Henke等49)により，重荷電粒子照射時の大気中での
圧力変動による固体飛跡検出器の飛跡生成感度の変動
が確認されて以降，様々な実験がなされた結果14, 50–54)，
重イオン照射時に限らず，有機材質の固体飛跡検出器
については酸素が潜在飛跡生成に大きく関与してい
ることが報告されている．大まかには，酸素濃度が
少ないほど飛跡生成感度は低下する傾向にあり，こ
れは飛跡生成機構に密接に関係していると考えられ
る．CR-39の照射時圧力効果については，図 6のよう
に，圧力が下がるほど，S が低下する傾向が見られる，
CR-39 中の酸素の消失量に依存していると考えられ
る．また，圧力が 100 Torr付近で急激に S の変動傾向

が変わることも示されている．CR-39内の酸素効果に
ついては「4.6真空効果とヒドロキシル基生成の抑制」
で詳しく議論する

3.3 入射角度効果

Hayashi等55) は気球実験により相対論的エネルギー
にある宇宙線を CR-39を用いて観測を行った際に，飛
跡生成感度が宇宙線重粒子の入射角度に依って大きく
変化することを見出した．その後，Doke 等はこの現
象を受け入れ，CR-39を用いた宇宙放射線計測の場で
は観測された宇宙線の LET に対して入射角の補正パ
ラメータを導入した56)．藤井はこの入射角度依存性は
固体飛跡検出器の表面からの深さ方向に特性が異なっ
ていためであると指摘したが35)，決定的な原因はいま
だに明らかとなっていない．一般に，固体飛跡検出器
では化学エッチングをした結果，検出器に対してある
臨界角*1より浅い角度で入射した粒子の飛跡は消滅し
て観測されなくなるが，このこととは別に CR-39にお
いては，図 7のように，入射角度が浅くなるにつれて
S が低下する傾向が見られている57)．
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図 6 照射時圧力（P）を 0.1 Torr–760 Torr

まで変化させた時の CR-39 の飛跡生成感度
（S）の変化48)．

*1 荷電粒子の入射角度がある一定値 θc より小さくなるととバ
ルクエッチング速度（Vb）が飛跡に沿ったトラックエッチン
グ速度（Vt）よりも先行するため飛跡が形成されない．この
角度 θc(=sin−1Vb/Vt)を臨界角と呼び，その大きさは飛跡生成
感度により決定されることがわかる．

31 放 射 線 化 学



小平聡,山内知也

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 
0.1 

1 

10 

Incident dip angle [deg] 

S =
 V

 t / V
 b −

 1 

図 7 入射角度（θ）と CR-39 の飛跡生成感
度（S）の関係．破線は臨界角の境界線で，
この境界の左側の角度領域では飛跡を生成
し得ない．

4 CR-39に形成される潜在飛跡と放射線化学損傷

これまで CR-39の重イオン検出器としての性質と物
理過程について述べてきたが，ここからは放射線化学
損傷の観点から飛跡生成に関わる化学過程について解
説する．そのため以下では REL にかえて阻止能を放
射線損傷の指標とし議論していく．

4.1 高分子型エッチング検出器の分子構造

CR-39という名称は一般的に使用されているが，こ
こでは他の高分子との比較・議論を行うため，物質名
称である PADC として以降呼ぶこととする．最も高
い検出感度を有する PADC 中に形成する潜在飛跡の
特徴を他の高分子中に生じるそれらとの比較において
理解できると，これはさらに飛跡記録特性に優れた分
子配列を知るための有益な情報になるだろう．PADC
の構造式を，数世代前のエッチング型飛跡検出器であ
る PETや PCのそれらとともに図 8に示す．PADCの
繰り返し構造単位の中央にはエーテル結合がある．ま
た，2つのカーボネートエステル結合がエチレン基を
介した対称の位置に存在している．これらは PADC中
で放射線感受性の高い部分である．繰り返し構造の

両端は重合の際に生まれるポリエチレン状の 3 次元
ネットワークにつながっている．これは PADC の骨
格となっており，耐放射線性が比較的高い部分であ
る．繰り返し構造単位の長さは 2 nm程度であり，ブ
ラッグピーク近傍のエネルギーであれば，これは炭素
イオンのトラックコア半径に匹敵する．ここに言うト
ラックコアの定義については「4.3損傷密度とトラッ
クコア半径」で述べる．プロトンの場合にはトラック
コアは単一の繰り返し構造内に形成されるが，重イオ
ンの場合には複数の繰り返し構造にまたがって損傷が
形成される．PET にはエーテル結合が存在しており，
フェニルリングとメチル基がこれに続いている．PC
には PADC と同じカーボネートエステル結合が存在
し，フェニルリングとメチル基が存在する．PETや PC

これらは基本的に直線構造をしており，PADCのよう
な 3次元ネットワークを持たない．我々の最近の研究
によって，これら 3つの高分子において最も切断され
やすい部分はエーテルやエステル，カーボネートエス
テル結合にあるC-O結合であることが明らかになって
いる58–61)．また，C-O結合が切断された結果として，
エチレングリコールが分子フラグメントとしてエッチ
ング溶液中に存在することが質量分析法により確認さ
れている62)．特にカーボネートエステルの切断は二酸
化炭素の生成を伴うことも明らかになっている63–67)．

4.2 赤外線分光による定性分析と定量分析

高分子材料の分析にはいくつかの手法があるが，
我々は汎用の赤外線分光法（FT-IR）を採用している．
同手法を用いて種々の高分子材料に対する照射効果に
関する数多くの研究が行われてきている68–80)．これは
分子の振動スペクトルのうち双極子モーメントに変化
が生じるものを見ている（ラマン分光とは相補的な関
係にある）．二酸化炭素のような小さな分子であれば，
振動準位の遷移だけでなく回転準位の遷移に由来する
吸収ピークも明確にあらわれ，そのような分子の回転
運動が束縛される高分子中にあるのか，あるいは大気
中にあるかについての情報も得られる．表 1に PADC

に見られる吸収帯の波数と帰属を示す．
我々が特に注目しているのはエーテル結合とカーボ
ネートエステル結合である．前者は 3つの吸収ピーク
がいわゆる指紋領域（通常 1300から 650 cm−1 の領域
を指す）に現れているが，定量分析のためには他の吸収
帯との重なりが比較的少ない 1030 cm−1 のピークを利
用した．後者のカーボネートエステルに関連するピー
クとしては，1260 cm−1 の C-O-C結合と 1745 cm−1 の
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(a)

    (b) 

(c) 

図 8 PADC (a)と PET (b)，PC (c)の繰り返し構造単位．

表 1 PADCの赤外線吸収帯．

Wavenumber(cm−1) Group

3460 OH

2962 CH2

1745 C=O carbonate ester

1458 CH2

1400 CH2

1260 C-O-C carbonate ester

1140 C-O-C ester

1100 C-O-C ester

1030 C-O-C ester

カルボニル結合（C=O）がある．これらは吸光度が高
いので数 μm厚の PADCフィルムでない限り，未飽和
のピークとして計測することが困難である．ATR法や
錠剤法についても検討を進めたが，厚さ約 100 μmの
PADC を化学エッチングによって 2 μm 程度の薄膜に
し，それを試料として利用することにした
照射前後の IRスペクトルを図 9 に示す．照射した

イオンは 200 MeVの Xeイオンであり，フルエンスは
5.0×1010 ions/cm2であった．カーボネートエステルを
構成する C=Oと C-O-Cの吸光度が有意に低下してい
る．またエーテルの吸光度も低下している（山が低く
なるだけでなく谷が浅くなっているが，低分子成分の
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図 9 2.7 μm厚さの PADCフィルムの Xeイ
オンを照射する前後の赤外線吸収スペクト
ル59)．

生成との関係が議論されている．我々は谷をベースに
して正味の吸光度を計測している）．試料の厚さが全
て異なることもあり，照射前後の正味の吸光度の比率
を計測量として利用している．照射前の吸光度が A0
であって，照射後にそれが Aに変化したとすれば，相
対吸光度は A/A0 と表される．着目している官能基が
減少すれば，相対吸光度は低下する．その低下挙動が
フルエンスに対して線形であれば潜在飛跡（以降，ト
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ラックと呼ぶ）の数の増加がそれに影響しているので
あってトラック相互の重なりは事実上無視できると考
えてよいだろう．図 9に示すように表示しているフル
エンス域では相対吸光度はそれに対して直線的に減少
している．フルエンスを F とするとき，我々は次のよ
うな実験式を導くことが可能であった：

A/A0 = 1 − σi · F (2)

ここに σi は実験的に決定される定数であって，面積
の次元を有する．これはトラック１本当りの着目して
いる官能基の除去断面積を表しており，以下では実効
的トラックコア断面積として扱う．
トラックの重なりが無視できるときには，相対吸光

度は考えている官能基の「生存率」に一致する．この
「生存率」は官能基の元の密度を N0，照射後のそれを
N とすれば，これらの比 N/N0 によって与えられる．
我々は N/N0 = A/A0という関係を以下の議論において
最大限活用できる．ランベルト・ベールの法則によれ
ば，吸光度は官能基の密度と試料厚さ，そして，官能
基のモル吸光係数の積として表される．照射の前後で
試料の厚さとモル吸光係数は不変なので，相対吸光度
から知ることができるのは密度の変化率である「生存
率」である．我々は代表的なエッチング型飛跡検出器
である PADCや PC，PET，CN，PI（ポリイミド）に
対して，種々のエネルギーを持ったプロトンや重イオ
ンを照射し，様々な官能基に対する実効的トラックコ
ア断面積をデータベースとして確立してきている．

4.3 損傷密度とトラックコア半径

ある官能基について実験的に得られる除去断面積σi
と元の密度 N0 との積は，トラックの単位長さ当りに
失われているその官能基の数，すなわち損傷密度を与
える．エーテル結合について得られた損傷密度を阻止
能の関数として図 10に示す．阻止能の増加とともに
ほぼ単調に損傷密度が高くなっていることが示されて
いる．PADC の繰り返し構造単位の長さは約 2 nmで
あるので，1 μm 長さの内には少なくとも 500個の構
造単位が含まれることになる．ここに示されている損
傷密度はこれに対しては十分に密であり，エーテル結
合が失われている領域の径方向への広がりの程度を見
積もる必要があるだろう．
着目する官能基が失われているとして，2 次電子

(δ線)による局所線量分布を参考にすれば，イオンの
軌跡により近いものから順番にそれらが失われている
と考えることは自然である．こうしてその内側の官能

基が全て失われているような半径をトラックコア半径
と定義した．これはある意味の近似であり，例えば，
高いエネルギーの δ 線によってイオンの軌跡からか
なり離れた位置の官能基が損傷を受けるような場合に
は訂正を迫られることになる．また分子鎖がトラック
に沿って切断・変成している以上，照射後の官能基密
度がトラックの近傍においても元の密度 N0 のままで
あると考えるのは困難である．このような意味でこれ
は実効的トラックコア半径であって，照射前の状態を
考えたときにイオンの軌跡からどの程度の距離まで着
目する官能基に影響を及ぼすかを理解するための指標
であると理解している．実効的トラックコア半径の値
は実験によって得られる除去断面積から計算される．
エーテル結合についての結果を図 11に示す．C 以上
の重イオンではトラックコアは複数の繰り返し構造
単位にまたがって広がっていると考えられるが，プロ
トンと Heイオンの場合には単一の構造単位内におさ
まっていると見られる．
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図 10 PADC 中における阻止能の関数とし
て表したエーテル結合損失の損傷密度59)．

4.4 他の分析方法との比較

我々はもっぱら赤外線分光法の助けを借りて PADC

中の重イオントラックについての分析を進めている
が，他の手法による結果についてもまとめておきた
い．電気伝導度法は，電極を有する電解溶液を含む 2

つのセルを，単一あるいは複数のイオントラックを
含む高分子フィルムによって隔離した体系において，
エッチングによるトラックの開口挙動を電流の変化と
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図 11 PADC 中における阻止能の関数とし
て表したエーテル結合損失の実効的トラッ
クコア半径59)．

して計測し，径方向のトラックエッチング速度を評価
する手法である．PETや PCについての研究は数多く
報告されているものの，PADCについての研究例は少
ない．図 12 中の (1) に示すように，プロトンについ
ての結果が Oganesyanらによって報告されている81)．
この手法によるコア半径はエッチング速度が周辺より
も有意に高くなっている領域であるとされる．またプ
ロトンのトラックの広がりについて，密度が有意に低
下している領域を表す中性子小角散乱法による結果が
Lounis-Mokraniらによって同図中の (2)に示すように
与えられている82)．ESR（電子スピン共鳴法）によっ
て計測したラジカル密度からトラックサイズを評価す
る試みも行われており83)，その結果は同図中 (3)に示
している．
我々も独自の試みとして，紫外可視分光スペクトル

の照射フルエンス依存性とトラックオーバーラッピン
グモデルに従ってトラックコア半径を評価してきてい
る（図中 UV法 (5)と (6)）84, 85)．高いフルエンスで照
射すると PADC 素子は琥珀色に着色することが知ら
れている．UV法で示される半径は，そのような変色
した領域の広がりであると言えるが，本論で紹介して
いる IR法の結果との比較で言えば，図中に実線で示
したようにエーテル結合損失のコア半径とよく一致し
ている．また AFM法としているのは原子間力顕微鏡
による計測結果に基づくものであり，その表面観察は
1分以内の短時間エッチングにおけるエッチピットの
成長挙動からも求められるものである．具体的には横
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図 12 赤外線吸収スペクトル法／ IR法を含
む，種々の手法で評価された PADC中トラッ
クコア半径：(1)電気伝導度法81)；(2)中性子
微小角散乱82)；(3)電子スピン共鳴法83)；(4)
原子間力顕微鏡／ AFM 法84,85)；(5) 紫外線
吸収スペクトル法／ UV法（神戸大学タンデ
ム加速器による結果）；(6)紫外線吸収スペク
トル法／ UV法（HIMACによる結果）．

軸にエッチング時間，縦軸にピット半径をとった成長
パターンを直線フィッティングした際の切片がいずれ
の場合にも原点を通らず正の切片を有するという実験
結果に基づいており，その切片の大きさをコア半径と
した．この手法ではコア半径は径方向に有意に大きく
なっている広がりとして定義されている．幾つかの計
測例を除くと，IR法や UV法が与える値よりも AFM

法が与える値が大きくなっている．実効的トラック半
径ではなくて，実際の損傷の広がりを理解する場合に
は，このような異なった手法が与える結果を系統的に
求めておくことは重要であろう．

4.5 放射線化学収率に見る PADCの特徴

PADC中の官能基損失の放射線化学収率（G値）の
特徴は阻止能に対する複雑な依存性であり，特に，
ガンマ線やプロトンに対して高い値を持つというこ
とである．図 13 に PET と PC，PADC の特性を相互
比較するために何れの高分子にも含まれているカル
ボニル（C=O）の結果を示している．ガンマ線は Co-

60 線源を使った実験であり，2 次電子の平均的な
LET は 0.4 keV/μm 程度である58)．PET においては
300 keV/μm 付近の He イオンと C イオンの境界に明
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瞭なステップが見られるが，エッチング可能なトラッ
クが形成される閾値がこの阻止能に一致している．ト
ラックコア半径と分子構造との比較によれば，2つ以
上の C-O結合の切断がトラックコア内で生じるように
なるとそのトラックはエッチング可能になると見られ
る61)．PC についてはほぼ阻止能依存性が無いと言え
る．PC中の C=O結合の減少数を計測することができ
ると，ガンマ線から Xeイオンまでの広い LET範囲に
おいて Gy単位で表される吸収線量を評価できると期
待される55)．PADCについては 1000 keV/μmまでは阻
止能とともに G値は小さくなり，それ以上の値では再
び増加すると読み取れる．まだまだ実験点が少ないこ
とに注意が必要であるが，PETや PCとは異なり，異
なるイオン種になると阻止能が同じでもG値が有意に
異なることが確認されてきている86)．He イオンと C

イオン，そして Fe イオンについての最近の計測結果
によれば，同一のイオン種では阻止能が小さいほどG

値は大きくなる．また，実験条件となった 300 keV/μm

付近の阻止能においては，He イオン，C イオン，Fe
イオンの順番に G値は大きくなることが確認された．
これはガンマ線に対してG値が大きいことと関係して
いると考えられている．PADC中のカーボネートエス
テル結合を構成する C=O は，高エネルギーの電子に
よっても効率的に損傷されるのであり，阻止能が小さ
い領域，すなわち高エネルギー領域で生まれる高いエ
ネルギーを持った δ線によってイオンの軌跡からやや
離れたところでも C=O が損傷を受けている結果であ
ると考えられる．実際に，高いエネルギーの電子に対
しては一定の放射線耐性を示す PETや PCではこのよ
うな傾向は見られていない．

4.6 真空効果とヒドロキシル基生成の抑制

飛跡生成感度におよぼす真空効果については，真空
中におけるヒドロキシル基形成効率の低下が関係して
いると考えられている．図 14は真空中及び大気中で
48 MeV の C イオンを照射する前後の PADC の赤外
線吸収スペクトルである．示している波数域にはヒド
ロキシル基の伸縮振動ピークが現れている．真空中で
はヒドロキシル基の生成が抑制されている．その一方
で，エーテル結合やカーボネートエステル結合の損失
については大気中でも真空中でも大差がないことが重
イオンに対して示されるようになってきている（ガン
マ線照射では大きな差異が現れる）．
以上のような FT-IRによる分析結果から，我々は図

15 に示すような重イオントラックの形成モデルを提
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失の放射線化学収率61)．
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図 14 真空中 (a) 及び大気中 (b) において
48 MeVの炭素イオンを照射した PADCフィ
ルムの赤外線吸収スペクトルの変化87)．

案してきている87)．大気中であっても真空中であって
もトラックコア内においてはエーテルやカーボネート
エステルが損傷を受ける．その結果，カーボネートエ
ステルからは二酸化炭素が放出され，エーテルとカー
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図 15 PADC検出器中に真空中 (a)及び大気中 (b)で形成される潜在飛跡の模式図87)．

ボネートエステルが損傷したためにその間のエチレン
状の小さな分子も系外に放出されることになる85)．こ
のような比較的長い範囲のセグメント化によって元の
状態に再結合することは極めて困難である．大気中に
おいては酸素や水分の影響もあり，変成を伴うような
再結合も抑制され，ヒドロキシル基を新しい端点とす
る安定した分子鎖の切断点が生まれる．真空中におい
ては変成を伴う再結合の確率が高くなり，ヒドロキシ
ル基の生成率は低くなる．トラックコア半径は大気中
でも真空中でもほとんど同じであるが，親水基である
ヒドロキシル基の密度が異なるために真空中で生まれ
たトラックへのエッチング溶液の侵入速度は大気中で
生まれたトラックに比較すると遅くなるだろう．ヒド
ロキシル基の生成密度を正確に評価し，それを含む端
点の構造を詳しく理解することがひとつの研究課題に
なっている．

5 まとめと今後の展望

固体飛跡検出器の歴史的経緯や検出原理，物理・化
学的性質を通じて，CR-39がなぜ高感度なのか，どの
ようなメカニズムで飛跡が生成するのか，といった基
本的な動作原理を解明する研究の現状について解説を
試みた．トラックコア半径と分子構造との比較から，
2 つ以上の C-O 結合の切断がトラックコア内で生じ
るようになるとそのトラックはエッチング可能になる
とする仮説を現在様々な材料で検証中である．とりわ
け CR-39 は他のポリマーにはない 3 次元ネットワー
ク構造を持ち，重イオン照射により最も切断されやす
い C-O結合をそのモノマー中心にあるエーテルと 2つ
のカーボネートエステルに有しており，その「絶妙の

構造」が最高感度であることに強く関連している．ま
た，ガンマ線（電子）・プロトンと重イオンを用いた総
合的な考察から，放射線照射によって引き起こされる
全ての化学損傷がエッチピットの成因になるとは限ら
ず，それが飛跡生成の閾値を決める要因となっている
ものと考えられる．物理計測として用いる飛跡生成感
度と電離損失モデルの関係は，CR-39のモノマー構造
の幾何学的距離に依存していると考察を始めていると
ころである．今後，照射時に生成するラジカルの系統
的測定や新しい端点として生まれているヒドロキシル
基の定性的・定量的分析を進めることで，発見されて
以来 40年近く不明であった CR-39が高感度である理
由付けと，飛跡生成メカニズムの解明を試みたい．こ
の研究が成功すれば，これまでにない超高感度材料や
新しい機能性材料をフレキシブルにデザインできるよ
うになるものと期待される．必ずしも放射線化学を主
たる専門とはしていない我々が，固体飛跡検出器とい
うひとつの検出器の動作原理を理解するためにこのよ
うな研究を進めている．著者らの浅学のために大きな
誤解のあることも危惧している．放射線化学や高分子
化学などを専門とする違った視点から，さまざまな助
言や議論を賜れば幸甚である．
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