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硝酸セルロースフィルムによるα粒子の検出
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Etching characteristics and detection efficiency of α-particles have been studied for 

five types of cellulose nitrate films: LR 115， type 1; LR 115， type II; LR 115， type II stripp-

ing; CA 80-15 and CN 85， prepared by Kodak-Pathe， France. The films， irradiated with 

α-particles of 1， 2， 3 or 4MeV， were etched in apueous solution of 10% NaOH， 600C or 30% 

NaOH， 500C for 15-180 min. Optimum etching times were determined by observing the 

process of the growth of etch-pits. Under the optimum etching times， the detection efficiency 

was found to be 100% for visual counting. Increasing rates of etch-pit diameter and bulk 

etching rates were measured. It was found that the spark counting detection efficiency 

with thin films was about 100% under suitable etching and counting conditions. 
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1. 緒 言ト

固体飛跡検出器による中性子線量測定，大気中のラ

ドン濃度の測定などの研究を進める上で， α粒子飛跡

の生成と拡大についての基本的特性を知っておくこと

が必要である。 α粒子飛跡を検出することのできる固

体としては， CR-39の発見1)までは，硝酸セルロー

ス樹脂がほとんど唯一のものであった。 α粒子飛跡検

出器としての CR-39の特徴は，約 0.1MeVから数

十 MeVまでの広い検出エネルギー領域を持つこ

とへ飛跡が化学的に蝕刻(エッチング)・拡大され

て形成するエッチピット像がきわめて明瞭で，光学的

自動計数法を適用しやすいことなどである。一方，硝

酸セルロース樹脂の特徴は，約 0.1MeVから 3"，-，4

MeVまでのα粒子に対して?ごけ飛跡を生成するこ

と削)， 樹脂を薄く， 柔軟性に富んf:フィ Jレムl乙成形
させることが可能で，電気的自動計数法である放電計

数法5)を適用しやすい乙となどである。乙のように，

CR-39と硝酸セルロース樹脂は，互に相補う性質を

具えているので，使用の目的に応じて適切に選択し，

使い分けることができる。これら 2種類の固体l乙対す

るα線検出特性を調べてきたが， CR-39については

他の報告e川乙譲ることとし，ここでは硝酸セルロース

樹脂について報告することにする。

α粒子その他の重荷電粒子の検出を目的として，硝

酸セルロース樹脂を主体とする，何種類かの固体飛跡

検出掃が開発され，市販されている。他の目的で製造
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されたものに比べて，厚さの均一性，パックグランド

の少なさなどの点で優れている。製造会社は各々の製

品にその用途，簡単な使用法およびエッチング条件を

示す説明書を添付しているが，それ以上の特性はあき

らかにしていない。そこで，これらの検出器を使って

バルクエッチング率，エッチピット成長過程，最適エ

ッチング時間， α粒子の検出効率等の基本的特性を調

べることにした。

11. 実験材料および実験方法

1. 固体飛跡検出器

重荷電粒子の検出を目的として，フランス Kodak-

Pathe社で開発され，市販されている 5種類の固体

飛跡検出器を使用した。各々の検出器の構造，各構成

材料の厚きおよび色を Fig.1 K示す。

LR 115， type 1 (以下， fLR-Ijという。)は，厚

き約 100μmの無色・透明なポリエステルベースの片

側に厚き 7土1μmの濃赤色で透明度のある硝酸セル

ロースフィルムを密着させたものである。 9x12cm 

の大きさの検出需が25枚 1絹に入って供給される。

Film (red) 

Film (red) 

(4)r¥、5‘¥¥¥Film(rose) 

{爪.5、¥¥¥20r胸}
Fig. 1 Five types of cellulose nitrate films. 
(Unit of thickness:μm) 
( 1 ) LR 115， type 1 
( 2 ) LR 115， type II 
( 3 ) LR 115， type II stripping 
(4) CA 80-15 
(5) CN 85 

フィルムは，熱湯の中で百|き離せば，ベースから剥離

させることができる。しかしながら，フィルムが薄い

ために剥離はかなり困難な作業で，途中で切れてしま

うことも多い。したがって，この検出器は，特殊な使

用目的刀場合を除き，重荷電粒子の照射からエッチピ

ットの計数まで，フィルムをベースに付けたまま使用

するのが望ましい。

LR 115， type II (以下， fLR-IIj という。)は，

LR-Iと同じベースの片側に厚き 14士2μmの濃赤色

で透明度のある硝酸セルロースフィルムを密着させた

ものである。 9x12cmの大きさの検出器が25枚 1

箱に入って供給される。フィルムは熱湯中で比較的容

易にベースから剥離させることができる。

LR 115， type II stripping (以下， fLR-IIむと

いう。)は， LR-Iおよび LR-II と同じベースの片

側に厚き 14:1::2μmの濃赤色で透明度のある硝酸セル

ロースフィルムを密着させたものである。 20x60cm

の大きさの検出器が10枚単位で供給される。フィルム

は常温の水の中で、容易にベースから剥離させることが

できる。

したがって， LR-IIおよび LR-IISについては，

重荷電粒子の照射の前または後にベースからフィルム

を剥離し，プラスチック製のスライドマウント等l乙陳

んで、エッチングを行うことができる。一方， 600C程

度のエッチング溶液中ではフィルムはベースから自然

には離れないので，ベース付のままエッチングを行う

ことも可能である。原則として，目視計数を目的とす

る場合はベース付で，放電計数を目的とする場合はフ

ィルムのみでエッチンク'を行った。

CA 80-15 (以下， fCAjという。)は，厚き約100

μmの淡赤色で透明な硝酸セルロースフィルムであ

る。 9x12cmの大きさのフィルムが25枚 1箱に入

って供給される。

CN 85 (以下， fCNjという。)は，厚さ約 100μm

の無色・透明な硝酸セルロースフィルムである。 9x

12cmの大きさのフィルムが25枚 1箱に入って供給

される。

2. α線照射

α線源として， 日本アイソトープ協会製の Ra-

DEF標準線源を使用した。これは，直径 25.4mm，

厚き 1.6mmのコイン状の銀板の片面中央に， RaD 

(21OPb)を直径 12.7mmの円形に電着したものであ

る。使用した数個の線源はいずれも製造後数年以上を

経たもので， Ra-D， E， Fの聞には放射平衡が成立し
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ている。

線源のα放射能を 2π ガスフローカウンターで測定

した。照射時のα壊変数は 600"，2500Bqであった。

また，線源の放出する α線のスペクトルをリチウムド

リフト型シリコン半導体検出器とマルチチャンネル波

高分析掃を組み合わせた測定系を用いて求めた。結果

のl例を Fig.2に示す。 Ra-F(210PO)の放出する

α線のエネルギーは 5.3MeVであるが， このエネ

ルギーを上限とし，ほぼ 4.9MeVをピークとする

スペクト jレが見られる。

Fig. 3 K示されるように，検出器のフィルム面を

上向きにして机上に置き，その上にアルミニウム製の

スペーサーを置き，その上に Ra-DEF線源を下向き

にして置いてα線照射を行った。スペーサーの厚さを

変えることによって，線源とフィルムの問の空気層に

よる減速を利用し，入射α線のエネルギーを制御でき
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Fig. 2 Energy spectrum of α-particles from 
Ra-DEF source. 

/ a  f陶
Fig. 3 Equipments for α-ray irradiation. 
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Fig. 4 Geometry of α-source and film. 

る。その厚さを 1.0，1.8， 2.4， 3.9cmとするとき，

入射α線のピークエネルギーは，ほぽ 4.0，3.0， 2.0， 

1.0 MeVとなる。

線源が円状の均一な面線源で， Fig.4 Iこ示される

ように，その半径を Z，単位時間あたりのα粒子放出

数を Q，線源からこれと平行に置かれたフィルムま

での距離をHとするとき，線源の中心軸とフ fルム

の交点Oにおいて，フィルムに単位時間あたり，単

位面積あたり入射する α粒子の数 Iは次式で表され

る。

Q ded 
πZ2 4π(H2十rつ3ノ2

必(1一九ι) )
 

4
E
&
 
(
 

この式で求められる Iと照射時間 tから O点にお

ける α粒子入射密度を算出した。?こ?ごし， Fig.2 I乙

示される α線スペルトルの内，飛回の関係から検出器

に到達しないエネルギーの部分はこれを芳し引いて Q

を ~l.算した。

3. エッチング

α線!照射後， LR-I， CA， CNの全部および LR-

II， LR-IISの一部!まそのまま， LR-II， LR-IISの

一部はフィルムをベースから剥離してプラスチック製

のスライドマウントに挟み，エッチング試料とした。

エッチング溶液を 2tビーカー中に 2kg調製し， ビ

ーカーをマグネチックスターラ付ウォーターパス内で

湯煎した。エッチング条件は， 10% NaOH， 60oC，ス
ターラによる捜押なし， および30%NaOH， 50oC， 

スターラによる擾狩あり，の2種類で，エッチング時

間は15分から 3時間までである。

エッチング試料の端をコルネット鉛子で挟み，溶液

内で試料が円筒状になるように釣り下げ，試料の周囲

の溶液の温度が常に設定温度土0.5.Cの範囲に入るよ
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Fig. 5 Schematic diagram of spark~counter. 

うにした。エッチング予定時間経過後，tこ?ごちに溶液
から試料を取り出し，水道水で数分間水洗し，常温・

常湿の空気中で自然乾燥させた。エッチングの前後に

試料の厚さをマイクロメーターで測定し，その差から

硝酸セルロースフィルムが片面から溶出した厚き(バ

ルクエッチング)を求めた。

検出器自体の欠陥または製造から使用までの聞の空

気中のラドン，その娘核種等から放出される α線の入

射に基づくパックグラウンドエッチピット密度を求め

るために， α線照射を行っていない各々の検出器から

も，上記と全く同様の方法で試料を作り，エッチング

処理を行った。

4. エッチピットの観察および計数

エッチング後，光学顕微鏡を用いて， α線照射およ

び未照射試料の表面状態を観察し，エッチピットの大

きさを計測した。まに， α線照射試料のO点、附近と未

照射試料表面上の各々10視野程度のエッチピット数を

目視計数し，各々のエッチピット表面密度を求めた。

ベースから剥離してエッチングした LR-IIおよび

LR-IISフィルムを使い， エッチピットの放電計数

を行った。使用した放電計数装置の概要を Fig.5 I乙

示す。アクリル製の支持台に取り付けられた直径 24

mmの銅製円板電極の上にフィルムを置き， 上l乙厚

き約 1x10-Scmのアルミニウム蒸着膜を重ね， その

上に硬質ゴム板の張り付けられた上板を置き，さらに

鉛の重しを乗せる乙とによって，電極，フィルムおよ

びアルミニウム蒸着膜が密着するようにした。先ず，

適切な電圧でエッチピットを通して放需を起乙させ，

穿孔(パンチング)を行った。次l乙，穿孔し?こエッチ

ピットの計数(カウンティング)を幾分低い電圧で行

った。 Fig.5中， Rは 5k--5MQ，Cは 10p--100μF

の範囲で可変で，種々のR，Cの組み合わせにより計

数を行い，計数条件の最適化を図った。
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Table 1 Bulk etching rate of cellulose nitrate film for each etching condition 
(μmjhr.) . 

Cellulose nitrate film 

LR 115， type 1 

LR 115， type 11 
LR 115， type 11 stripping 
CA 80-15 

CN 85 

III. 実験結果および考察

1. バルクエッチング率

5種類の硝酸セルロースフィルムの各エッチング条

件におけるエッチンク・時間とバルクエッチングの関係

を Fig.6および Fig.7K示す。各フィルム，各条

件共，バルクエッチンク・はエッチング時間の増加に従

ってほぼ直線的に増加している。直線の勾配からパノレ

クエッチング率を求め， Table 1にまとめた。

2. エッチピットの成長過程

LR-IIフィルムを 3MeVのα線で照射し，ベー

ス付のまま 10%NaOH， 600Cでエッチングすると

き，その表面l乙現れて来るエッチピットの成長過程を

Photo. 1左列の連続写真に示す。エッチング時間15

分で，エッチピットは濃赤色の背景の中の小さなm点
として見え始める。 30分で成長すべきエッチピットは

ほとんど出そろい， その像もかなり大きく， 明瞭な

黒点となるので計数が可能となる。乙の時点、では，ほ

とんどのエッチピットはま花フィルムを貫通していな

い。 60分までに大部分のエッチピットはフィルムを貫

通し，濃赤色の背景の中の輝点として観察されるよう

になる。その後120分まで，輝点、はし?ごいに拡大して

行き，きわめて計数しやすい状態が続く。さらにエッ

チングを継続すると，フィルムが薄くなりすぎ，背景

の赤色があせ，エッチピットのコントラストが弱くな

るため，しにいに計数しにくくなる。したがって，こ

のエッチング条件における最適エッチング時間は90--

120分と考えられる。 30%NaOH，500Cの条件でのエ

ッチピット成長過程もほぼ同様であるが，同じ段階に

到達するのにより長い時間がかかるために，最適エッ

Etching condition 

1削 aOH，600C 伽 NaOH，500C

3.4土 0.2 3.4土 0.2

3.5士 0.2

2.2土 0.2

5.0土 0.3

3.5士0.2

2.5土 0.2

1.3土 0.1

3.8土 0.2

2.3 :i:: 0.3 

チング時間は120--150分となる。

同様の観察から， LR-IISフィルムに対する最適

エッチング時間は， 10% NaOH， 600C rc.対して 120
--150分， 30% NaOH， 500C K対して 150--180分と

認められる。

LR-Iフィルムのエッチピットは，最初は LR-II

の場合と同様，濃赤色の背景の中の小さな黒点、として

現れる。しかしながら，黒点が計数しやすい状態にな

る前にエッチピットが貫通し始める。また，貫通孔が

十分拡大して輝点が計数しやすい状態になる前l乙フィ

ルムが薄くなりコントラストが弱くなる。 したがっ

て，計数に適したエッチング時聞を設定しにくいが，

一応の目やすを示せば， 10% NaOH， 600Cで45分程

度， 30% N aOH， 500Cで60分程度あろう。

CAおよび CNフィルムを 3MeVのα線で照射

し， 10% N aOH， 600Cでエッチングするときのエッ

チピット成長過程を Photo.1中列および右列l乙示

す。ほとんど無色の背景の中に，エッチピットは小さ

な黒点として現れ，成長するにつれて気泡状に観察さ

れるようになる。 30分程度から 120分を超える時間ま

で，明瞭に観察・計数できる時聞が長い。さらにエッ

チングを継続すると，やがてエッチピットのコント

ラストが弱くなり，計数しにくくなってくる。 30%

NaOH，50oCでも，成長速度は多少遅めながら， 10 

% N aOH， 600Cの場合と同様のエッチピット成長過

程が観察される。したがって， CAおよび CNフィ

ルムの上記2種類のエッチング条件に対する最適エッ

チング時間は30分--120分と考えられる。

エッチング時間とエッチピット直径の関係を Fig.

8および Fig.9I乙示す。直線の勾配からその成長

速度を求め Table2にまとめた。まに目視計数iζ対

する最適エッチング時聞を Table3にまとめた。
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Photo. 1 Growth of etch-pits on cellulose nitrate films. Etching 

condition: 100/0NaOH， 60oC. Etching time: (1) 15min. 

(2) 30min. (3) 60roin. (4) 120min. 
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Table 2 Growth rate of etch-pits due to 3MeVα-particles (μmjhr.). 

Cellulose nitrate film 

LR 115， type 1 
LR 115， type II 

LR 115， type II stripping 
CA 80-15 

CN 85 

Etching condition 

10% NaOH， 600C I 30% NaOH，500C 
4.6土 0.2

3.7土 0.2

2.8士 0.1

7.1土 0.3

4.6土 0.2

6.2土 0.3

5.5土 0.3

6.1土 0.2

7.6土 0.4

6.1土 0.4

Table 3 Optimum etching time for visual counting (min.). 

Cellulose nitrate film 
10% NaOH， 600C 30% NaOH，500C 

LR 115， type II 90ー 120 120 ----150 

LR 115， type II stripping 
CA 80-15 

CN 85 

Etching condition 

120一一一 150
30一一一 120
30一一一 120

150一一一 180
30一一一 120
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鶴田:硝酸セルロースフィルムによる α粒子の検出

3. 目視計数によるα粒子の検出効率

α線照射フィルムのO点附近のエッチピット密度か

ら同一エッチング条件・時間の未照射フィルム上のエ

ッチピット密度を差し引き， α線照射に基づくエッチ

ピット表面密度Pを求めた。また，次式から α粒子

の検出効率!(%)を求めた。

Relationship between etching time 
and etch-pit diameter before and 

after punching. 

g j;A 
. 

T 

4000" 

Fig. 10 

6000 

1--4 MeVのα線で照射し，エッチングした LR-

II， LR-I1S， CA， CN各フィルムの検出効率は，前

述の最適エッチング時間の間，ほぽ100%であった。

ただし，同じエッチング条件・時間でエッチピットを

比較すると，入射エネルギーが低い方が直径が幾分大

きい。乙れは次のように説明する乙とができる。すな

わち，エネルギーの低い粒子はフィルムの表面近く l乙

短い飛跡を残すが，飛跡部分の吸収線量は高く，飛跡

に沿っての蝕刻速度(トラックエッチング率)が大き

い。それに対して，エネルギーの高い粒子はフィルム

の表面または少し入った所から長い飛跡を残すが，表

面近くの飛跡部分の吸収線量は低く， トラックエッチ

ング率は小さい。

3 MeVのα線で照射し，エッチンクーした LR-Iフ

ィルムの検出効率は，前述のエッチング時点で，約70

%であった。乙のフィ Jレムは薄いために，入射α線の

スペクトJレ分布がある程度広いときは，一定のエッチ

ング段階ですべてのエネルギーの α粒子のエッチピッ

トを観測可能な状態にはしにくいためと考えられる。

(2) !=100P/lt 

. 

1000 

Fig. 11 Relationship between applied voltage 

and spark coun t. 

600 8OO 
Voltage (V) 

大の効果が大きく，フィ Jレムが薄く，穿孔前のエッチ

ピットが大きくなるとその効果が小きくなる乙とが分

る。乙の条件で， 140分までは fsが上昇し続け， 140 

--180分でんはほぼ一定値を示した。 このエッチン

グ時間は， フィルムの厚きとしては 8--7pmI乙相当

する。一方，パックグランド計数値はフィルムが薄く

なるにつれて上昇する傾向があり， 7μm以下になる

と急上昇する。したがって，エッチング後のフィルム

の厚きが 8--7μmとなるようにエッチング時聞を設

定するのが望ましいと考えられる。

α線照射後，厚き 7μmまでエッチンクーしたフィル

ムを使い， Fig.5中の抵抗値Rおよびコンデンサー

容量Cをさまざまに変化させながら，印加電圧と計数

4 放電計数によるα粒子の検出効率

3 MeVのα線で照射した LR-IIおよび LR-IIS

フィ Jレムならびに同種の未照射フィルムをベースから

剥離したのち 30%NaOH， 500Cの条件でエッチン

グし，放電計数を行った。 α線照射フィルムの放電計・

数値から，同一エッチング時間・同一計数条件の未照

射フィルムの放電計数値を差し引き，これをスペーサ

のコリメータ断面積で除してα線照射に基づく放電密

度 Sを求めた。また次式から α線の放電検出効率 j8

(%)を求め，最適計数条件設定のための指標とし

(3) 

エッチング時間と穿孔前後のエッチピット直径の関

係を Fig.10に示す。乙の図に限り， エッチング条

件は 18%N aOH， 50oC，穿孔電圧は 500Vである。

フィルムは LR-IISを使用した。フィルムが厚く，

穿子L前のエッチピットが小さい間は穿孔による直径拡

円。
門
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値の関係を調べた。結果の1例を Fig.ll1乙示す。こ 30% NaOH， 50oC， 60分において約70%である。

の場合，先ず一定の電圧で穿孔を行い，次に50V低 (6) LR-IIおよび LR-IISフィルムの放電計数に

い電圧で計数した。一連の測定の結果，プラトー領域 対する最適条件は，エッチング後のフィルムの厚

が長く，平坦にできる乙と，そのプラトー領域におい き:8--7μm，穿孔電圧:600V，計数電圧:550 

てJ，がほぼ100%となることから， Rとして5M!J， Vである。

Cとして 100pFを選んt:。 また穿孔電圧を 600V， (7) 上記，最適条件において， 3 MeVのα線に対

計数電圧を550VIC:決定した。 LR-IISの万が LR-II する放電計数効率はほぼ100%である。

よりパックグラウンドが高い傾向を示したが，そのほ

かはほぼ同様の結果が得られた。同じフィルムを用

い， 600Vで穿孔を行い， 良好な計数特性を得?ことの

報告があるη。

IV. 結 巷
品
目

5種類の硝酸セルロースフィルムのエッチング特性

およびα線検出効率を調べ，次の結論を得た。

(1) 5種類のフィルムの二つのエッチング条件に対

するバルクエッチング率は Table1 K示される

とおりである。

(2) 5種類のフィルムの二つのエッチング条件に対

するエッチピット直径の成長速度は Table2に

示されるとおりである。

(3) 4種類のフィルムの二つのエッチング条件につ

いての目視計数に対する最適エッチング時間は

Table 3 K示されるとおりである。

(4) 上記，最適エッチング時聞において， 1--4MeV 

のα粒子i乙対する目視計数による検出効率は100

%である。

(5) LR-Iフィルムの 3MeVのα線に対する目視

計数による検出効率は 10%NaOH， 60oC， 45分;
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