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核分裂片飛跡検出法による速中性子測定のための

トリウム薄膜ターゲットの作製
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Preparation of Thorium Targets for Fast Neutron Measurement 

by Means of Spark Counting of Etched Fission Tracks 
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The measurement of fast neutron flux was made by means of electrical spark counting of 

etched nuc1ear tracks on polycarbonate film (Makrofol KG) of 10μm thickness. 232Th electro-

deposited disk was used as a detector target. By this method the upper limit of spark counts 

was about 660/cm2 of detector film. A linear relation was obtained from 5 x 106 to 4 X 1010n/cm2 

of neutron fluence for 199JLg/cm2 thorium target. Detection sensitivity (the ratio of spark counts 

per unit area to fast neutron fluence) was estimated to be 3.8XlO-8 counts/n. hence one spark 

count equivalent to 189 mrem C1.89mSv). 

Process of thorium electroplating on a stainless steel disk as a target for fast neutron 

detection was described in detai1. Thorium nitrate dissolved in 0.035M ammonium oxalate 

[(NH4)2C204J was used as electrolyte. Maximum electroplating e田ciencyobtained was about 

70% with electric current density 22mA/cm2 and pH 6-8 at 800C for 3 hrs. 
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I はじめに

個人被ぱく線量および環境における中性子線量測定

は中性子発生源すなわち原子炉，加速器などの周辺に

おいて必要である。とれら中性子発生源の近辺では，

多くの場合 γ線を伴っているので中性子用フィルム

バッジあるいは熱盤光線量計を用いて測定する場合は

なんらかの γ線補償の工夫が求められる。しかしプラ

スチックフィノレムのような絶縁性個体を中性子検出器

として利用し，中性子線による (n，f)または (n，α).

(n. p) 反応で生じる飛跡を計数するいわゆる固体飛

跡検出器 (SolidState Track Detector.略してSS-

TD) による方法は，フィノレムの γ線の感度が低いた

め低線量率の中性子の測定にきわめて有効である。乙

の方法による熱中性子線の測定は従来数多くの報告が

あり，さきにわれわれは SSTDとして国産および西

ドイツ，バイエノレ社製のポリカーボネートフィノレムを

用い，核分裂性物質として 235U(天然ウラン)の組合

せで，生じる核分裂片飛跡の放電計数による熱中性子
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測定を報告1-5)した。また速中性子線量測定に関する

報告も近年新しいプラスチックの利用lとより多くなっ

ている6ー17)。

中性子検出において，核分裂性物質(ターゲットま

たはコンパータと称する)と検出用フィルムの適当な

組合せで測定する中性子のエネルギーとその中性子線

東密度範囲を変えるととができる。速中性子の測定

には 232Th，237N P など核分裂性物質を使用する方

法6-12に直接感度のよいポリマー(硝酸セノレロースま

たは酢酸セノレロース.CR-39プラスチック)と速中性

子による反跳核を利用する方法13-17)が知られており，

われわれは硝酸セルロースを用い放電計数法について

も報告したヘ

今回は速中性子用ターゲットとして 232Thを. SS-

TDとして 10μm厚ポリカーボネートフィノレム(バイ

エlレ社製 MakrofolKG)を用いた放電計数法により

速中性子の測定を行った。乙の方法で検出される中性

子エネjレギーは Fig.118)の 232Th(n，f)反応断面積

からわかるように1.2MeV以上である。なお天然ウ

ランターゲットを用いた 235U(n，f)反応による熱中

性子測定の場合は 238U(n，f)反応断面積図 (Fig.1) 

から O.8MeV以上の混在する速中性子と 238Uによ

り生じる核分裂片飛跡も計数するので速中性子の補正

が必要である。前回の報告3) では使用中性子源である

原子炉 UTR-KINKIの場作，速中性子は熱中性子の

約1/10の中性子線束密度であり，約 3%以下の影響

でしかない。 237Npターゲットの場合は，われわれは

(国rn)
10 

。1

Z37 
Np 
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Fig. 1 Fission cross section (by BNL-325). 

まだ試みていないが，より低い 0.25MeV以上のエネ

ノレギーの中性子の測定も可能である。 乙れらに対し

CR-39 プラスチックに直接中性子照射して反跳陽子

による飛跡を計数する場合は 100keV以上の中性子を

検出できる。飛跡の放電計数法は適当な化学薬品でエ

ッチング腐蝕拡大し，光学顕微鏡で観療する方法に比

べ，試料面積数 cm2(280倍顕微鏡で13，000視野相当)

計りの低表面密度のエッチピットを2. 3分間で計数

できる迅速かっ容易な 1方法である。速中性子線測定

の場合，核分裂性物質ターゲットとして欧米ではトリ

ウム金属板を使用しているが，わが国ではトリウムは

核原料物質として規制がきびしくまた管理面の上から

も困難なため，薄く均一な厚みの膜を電着法lとより作

製して用いた。ウランの金属板への電解電着について

は当研究室を合め多く報告19-23・25) されているが， ト

リウムの電解電着については少ない。非水溶液すなわ

ちイソプロピルアルコール19.m，アセトンおよびイソ

プロピノレアノレコーノレ20) およびフェロシアンイじカリウ

ム溶液22)を電解溶液とするか，あるいは高電圧で電解

する必要があり，定量的な電着は困難である。そこで

ウラン電着法を参考に，電解液としてシュウ酸アンモ

ニウム溶液を若干修正し，均一な薄膜を定量的かつ容

易に作製する方法を検討した。

E 方法

1. 照射用ターゲット

飛跡検出用薄膜として西独バイエJレ社製ポリカーポ

ネートフィノレム MakrofolKG， 10μm厚を，核分裂

性物質としてはステンレス板に電着したトリウムを用

いた。トリウム量は 2πカ、、スフロー計数装置(富士電

機製造附社製.GCS-1A)によりそのアノレファ放射能

を測定し算出した。核分裂性物質ターゲットと飛跡検

出用フィルムを密着し照射用ターゲットとした。

2. 中性子照射

近畿大学原子炉 UTR-KINKI，中央照射用ストリ

ンガー(モデレータ用黒鉛層に挿入された黒鉛ロッド

表面 5個所に試料照射孔がある)なと、の照射位置 5点

において， 熱出力0.1ワットおよび 1ワットで 30分~

15時間中性子照射を行った。速中性子線束密度の較正

は第一リン酸カルシウムの放射化法により生じた31Si 

のベータ放射能を測定することにより行った。

3. 検出用フィルムのエッチング法

中性子照射後，フィノレムは600C. 30~ぢ水酸化カリウ

ム溶液に20分間浸し，マグネチックスタラーでゆっく

り撹t、ドしながらエッチングし，水洗.600C 1時間乾燥
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後デシケータ中に保存した。

4. エッチピッ卜計数法

(1) 光学顕微鏡による観察

オリンパス附製光学顕微鏡 (ECETr-II)を用い，

倍率280倍でフィノレム上に生じたエッチピットを100視

野を観測した。

(2) 放電計数法1-5)

放電計数装置1)の検出部である 2.4cmφ の銅製の

陽電極，アノレミニウム蒸着ポリカーボネートフィノレム

の間に検出用フィノレムをはさみ，鉛板をのせフィルム

に均一に圧力がかかるようにして，穿孔電圧 1，000V，

計数電圧 550Vで計数した。

5. トリウムの電解電着

核分裂性物質として 232Thの薄膜を，ジュウ酸アン

モニウム溶液による電解電着法により作製した。市販

の硝酸トリウム試薬の 0.2N硝酸-80%エタノーノレ混

溶液より陰イオン交換分離法24) によって， 樹脂カラ

ム (Dowex1 x 8， 100--200メッシュ， 0.9cmやx4cm)

に吸着させ， 0.2N硝酸溶液でトリウムを溶出し，分

離した。電解電着は Fig.2に示した電解槽のガラス

円筒の底面に，ステンレス板を陰極として，白金棒を

陽極lと，電解液として 0.035Mシュウ酸アンモニウ

ム溶液を用い，エタノールを添加 pH6--8で電流密

度 22mA/cmヘ80
0Cの恒温水槽内で 3時間行った。

白金電極は電解電着中に発生する気泡を除去し，溶液

を均一にするため 200rpmで回転させた。

陰イオン交換分離処理前の硝酸トリウム試薬原液の

α線スペクトルでは 232Thのピークは放射平衡に達し

Fig. 2 Electrodeposition cel1. 
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ていると思われる 228Thより高く， 238Uの混在が疑

われる。そ乙でウラン分離後のトリウム試料のα線ス

ペクトノレ (Fig.3)によると， 232Thおよびその崩壊

産物 228Thの放射能比はほぼ 1となり， 4.7MeVの

ピークは 23
8U系列の崩壊産物 230Thと推定され，市

販トリウム試薬の使用には微量のウランの分離が必要

と思われる O

E 結果と考察

1. トリウムの電解竃着について

国体飛跡検出法による速中性子測定において核分裂

性物質トリウムの薄く，均一なターゲットを得るため

に電着法の検討を行った。電解液は O.018--0.14Mジ
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Fig. 4 Effect of electrolyte concentration 

on thorium deposition amount. 
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Effect of initial pH of the electrolyte on 
thorium deposition amount. 
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Fig.5 

適条件とした。全量 30mlの0.035Mシュウ酸アンモ

ニウム溶液で電流密度 11mA/cm2--66mA/cm2 に変

化させ，電解時間30分および3時間における電着状況

を Fig.6に示した。乙れによると 22mA/cm2 以上

でほぼ電着量は一定となり .60mA/cm2以上では徐々

に減少した。 トリウムの電着の場合，フレーク状の沈

着が多くなるため，電解後十分水洗し，均一で薄い電

着層のみ残した。電流密度22mA/cm2において，トリ

ウム濃度 3.3μg/mlから 33.3jLg/mlについて電解時

聞による電着量の変化を Fig.7に示した。 25.0μg/

mlまでのトリウムについては電着時.間 1--2時間ま

では電着率は直線的に増加しているが. 2時間以上で

はほぼ一定となり，電着率は 3時間で約70%となり，

電着速度すなわち飽和電着量の 1/2に到達するに要す

る時間で示すと，トリウム濃度33.3，25.0， 8.3， 3.33 

μg/mlについて，それぞれ0.16，0.3， 0.91， 1.4時間

とトリウムが多いほど速く，トリウム濃度 33.3.μg/ml
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Fig. 6 Effect of electric current density 
on thorium deposition amount. 
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ついて Fig.4，5 !と示し， とれらにより 0.035Mシュ

ウ酸アンモニウム溶液で.pH 6--8， 3時間電解を最
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では30.分間電着で電着率50.%，それ以上電解時間をか

けても，電着率は増加しない。乙の電着条件では電若

面積 (2.4cmや)当り，効率よく電着されるトリウム

濃度最大 25.0.μg/mlまでで，そのときの電着率は70.

箔，それ以上のトリウム濃度については電着率は低下

する。電着時聞については少なくとも 3時間は必要で

ある。 トリウムの電着条件は O.035Mシュウ酸アン

モニウム溶液で， pH 6--8，電流密度 22mA/cm2，80. 

OCで3時間が最適である。

2. トリウム核分裂片飛跡の光学顕微鏡による計数

値と放電計数値との関係

光学顕微鏡lとより計数したエッチピット数と放電計

数値との関係を Fig.8に示した。放電計数値の上限

は3，0.0.0.個/4.52cm2(660個/cmりで， 乙れ以下の範

囲でエッチピットの顕微鏡による計数値との聞に直線

関係があり，放電計数効率は約6o.~ぢであった。さきに

報告した 18μm厚パンライト(帝人製)の検出限界の

上限は40.0.個/cm2で22) 乙のフィノレムよりは測定範囲

は若干拡がる。 MakrofolKG， lOJLm厚を用いて，放
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Fig. 8 Comparison between spark counts and 
visual counts with a microscope. 
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電計数装置の陽電極を通常の 25mmゅの小陽電極を用

いた場合の上限は，われわれが行った測定条件中最良

のもので， 3，300個/cm2であった21>。照射位置の速中

性子フノレエンスをもとに核分裂性物質トリウム量より

計算した核分裂片飛跡数と光学顕微鏡により計数した

エッチピット数との聞には 1: 1の相関があり，ほほ

10.0%の飛跡検出効率を示した。

3. 速中性子フルエンスと核分裂片飛跡の放電計数

値との関係

近畿大学原子炉 UTR-KINKI，熱出力 O.l--lWに

おいて0..5時間から15時間中性子照射を行い，トリウ

ム量 11.1--199μg/cm2の範囲において，第一リン酸

カノレジウムの放射化法lとより求めた速中性子フJレエン

スと飛跡の放電計数値の関係を Fig.9に示した。照
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Fig. 9 Relation between spark counts and 
fast neutron fiuence. (The parameter 
is the amount of thorium on the 
target disk.) 

Table 1 Measurable fiuence range and detection sensitivity of fast neutron using the 
spark counting method (Makrofol KG， 10. JLm thick). 

Fi(sTshile μgm/actmer2i) al Rneauntgre o of fast Detection sensitivity Dose equi valen t per one 

n fiuence (Spark counts/fast spark count at 1.2 Me V 

(cm-2) neutron fiuence) of neutron enpeargrky 〉
(mrem/s 

11.1 7 x 10L8 X 1011 2.9 X 10-9 2，380 
44.2 2 x 1o.L2 X 1011 1.0X 10-8 667 

111 9 x 106-1 X 1011 2.5 X 10-8 333 

199 5 x lOL4 X 1010 3.8 X 10-8 189 
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射位置における速中性子線束密度は第一リン酸カルジ

ウムの 31pの速中性子放射化によって生じた 31Siの

β放射能値より計算により求めた。乙の結果より核分

裂性物質 11.1--199.μg/cm2の場合に，生じた飛跡の

放電計数による測定可能範囲と検出感度(飛跡の放電

計数値の速中性子フルエンスに対する比)を Table1 

iζ示した。トリウム 11.1p，g/cm2では，速中性子フノレ

エンス 7x107--8 X 1011n/cm2の範囲において，放電

計数との聞に直線関係が得られ， トリウム量を199，μg/

cm2に増加すると速中性子フルエンス 5x 106--4x 

1010n/cm2が測定可能で，検出感度はそれぞれ2.9X

10-9個/nおよび 3.8X 10-8個/nであった。すなわち

トリウム量の増減により速中性子フルエンスの測定範

囲を変化できる。原子炉および加速器などの低レベル

の漏洩速中性子の測定を行うには速中性子検出ターゲ

ットとして核分裂性物質のトリウム量を多くするとと

もに，検出器ターゲットの照射時間を長くすることに

より可能となる。

ノイックグラウンド計数値すなわち核分裂性物質零の

ときの検出用フィノレムの放電計数値はゼロであるた

め 1放電計数値を最小検出限界とすると 199μg/cm2

のトリウムターゲットによる測定の場合，速中性子フ

Jレエンスは 5X 106n/cm2となる。 光学顕微鏡下の観

測では計数が困難である低エッチピット密度2，000個/

cm2以下の放電計数法による相対標準偏差は約17%で

ある。

4. 速中性子線量評価

核分裂性物質ターゲットとしてトリウム，核分裂片

飛跡検出用フィルムとして Makrofo1KG， lOfLm 厚

を用いた放電計数による国体飛跡検出法において，核

分裂反応の中性子エネノレギーのしきい値を1.2MeV

とすると，単位速中性子フノレエンス当りの線量当量27>

は 3.39x 10-8rem/n/cm2(3.39 x 1O-10Sv/n/cmりで

あるので， 1rem(10-2Sv)に相当する放電計数値はト

リウム量 199μg/cm2のターゲットの場合，5.3個とな

り1放電計数値当り 189mrem(1.189mSv)となった。

トリウムターゲット 442μg/cm2の電着面における

γ線量率を熱蛍光線量計(松下電器産業 KK製， UD-

200S)により測定した結果 9.6p，R/hr，ステンレス面

(ターゲット裏面)では 9.7.μR/hr，そのときの室内の

空間線量率の平均値は 8.6fLR/hrであったため， 422 

μg/cm2のトリウム量による γ線被ばくは無視できる。

IV まとめ

核分裂片飛跡検出器により速中性子を測定する方法

として， トリウムを核分裂性物質ターゲット，ポリカ

ーボネート (Makrofo1KG) 10，ιm厚を検出用フィノレ

ムピ用い，生じた飛跡はエッチング後，放電計数によ

り計数した。低レベルの速中性子の測定の場合とし

て， トリウム量 199.μg/cm2をターゲットを使用して

速中性子フルエンスの測定可能範囲は 5x 106""4x 

1010n/cmヘ検出感度は 3.8X 10-8個/n，1放電計数値

当り 189mrem(1.89mSv) !と相当する。

中性手線量測定において核分裂性物質ターゲットと

してウランおよびトリウムは欧米では金属板そのもの

を使用するととが多いが，今回われわれは薄く，均一

なフィルムを利用するため，ウランの電解電着法とし

て広く行われているシュウ酸アンモニウム溶液を電解

液として， トリウム薄膜の作製法を検討し，最適条件

として 0.035Mシュウ酸アンモニウム溶液，電流密度

22mA/cm2， pH 6--8，電解温度800Cで3時間電解で，

25μg/m1のトリウム溶液 30m1の電着率は約7096であ

った。
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