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第一章 序論 

 

第一節 研究背景 

 

 放射線の歴史は、1895年に Röngenによって X線が発見されたことに端を発し、翌年

1896年の Becquerel によるウランの放射線の発見、1898年の Curieらによる放射性元素

としてポロニウムとラジウムの発見へと続く。放射線の医療利用としては、X線の発見

直後から X 線透視写真が世界中で行われたが、X 線の発見の翌年 1896 年には Voigt が

鼻咽頭がんに対する X線照射によって鎮痛効果が報告されており、1899年に Stenboeck

によって皮膚がんの放射線治療がなされ、世界初のがんの放射線治療例となった。この

時代は X 線の管電圧が低く、線量測定の技術も未熟であったため、皮膚がんが主な対

象であった。 

今日において、放射線によるがん治療は、がんの標準治療として、外科治療、化学療

法とともに「三大がん治療」の一つとなっている。放射線治療は、多くの場合治療のた

めに入院する必要がなく通院で治療を受けることができる。また、照射による直接の痛

み等は無く、治療照射の時間は 10 分程度である。これらの特徴から、他 2 つの治療と

比べ、患者への身体的、精神的負担を軽減することができるため、外科手術や抗がん剤

による強い副作用に耐えることのできない高齢者などの患者に対して特に有用である。

日本において、がんは、1981 年より死因の第 1 位であり、2019 年のがんによる死亡数

は 376425 人であり、同年における総死亡人数の 27.3 %を占める 1)。また、2017年のデ

ータに基づくと、生涯でがんに罹患する確率は、男性 65.5 %(2人に 1人)、女性 50.2 %(2

人に 1 人)であるとされている 2)。また、日本は人口の高齢化が進んでおり、65 歳以上

を高齢者と区分するとがん患者の約 7割が高齢者のがん患者となる。このことから、日

本における放射線がん治療の関心は高い。 

外部照射による放射線治療は X 線、ガンマ線を使用した治療（Intensity Modulated 

Radiation Therapy: IMRT、サイバーナイフ、ガンマナイフ等）と、加速器からの陽子線、

重粒子線（炭素線）を使用した粒子・重粒子線治療、に大きく分けることができ、これ

らの他に、10B薬剤を投与、がん細胞へ集積させ、熱中性子照射による 10B(n, α)7Li反応

を利用した治療法としてホウ素中性子補足療法(Boron Neutron Capture Therapy: BNCT)が

ある。 

 放射線治療はがんの詳細な大きさ、位置を CT撮影などから特定し、照射方向、範囲

の決定を行う治療計画を作成する。ここで、正確な線量分布の評価のためには線量計で

の実測定による検証が必要不可欠である。線量測定には主に電離箱式線量計や半導体検

出器、フィルム線量計が用いられ、人体組織を模擬した人体ファントムと組み合わせて

線量評価が行われる。これらの線量計では点や面での線量評価がなされるが、放射線治

療における品質管理、品質保証の観点から立体的、視覚的な線量分布の測定、評価手法、
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が求められている。3 次元的な可視化技術の一つとしてゲル線量計が注目されており、

様々な研究機関、組織によって研究開発されている 3)。ゲル線量計は基本的に人体組成

もしくは水に等価な組成のゲルで構成されるため、線量計自身がファントムとしての役

割を兼ねることが特徴であり、利点である。ゲル線量計は、放射線照射による様々な放

射線化学反応による変化を読み取り、放射線線量へ変換ができる線量計であるため、種

別的には化学線量計に属し、ゲル線量計に求められる特性は共通している。例としては、 

(1) 単位吸収線量当たりの化学的変化量が広範な線量範囲にわたって一定である。 

(2) 線量率非依存性および、エネルギー非依存性である。 

(3) 化学的変化が放射線以外の環境(光、温度、湿度など)の影響を受けにくい。 

(4) 化学的変化量の測定が簡単で、再現性が良いこと。 

などである 3), 4)。 
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第二節 ゲル線量計の現状 

 

 ゲル線量計は多数のグループによって研究、開発がされてきており、ゲル線量計の反

応機構の種類により大きく 3種類に分けることができる。本節ではゲル線量計の種類ご

との基本的反応機構、特徴、研究動向について概説する。 

 

1. フリッケゲル線量計 5) 

 フリッケゲル線量計は、化学線量計であるフリッケ線量計(水溶液)をゼラチンなどに

よってゲル化させた線量計である。ここで、フリッケ線量計は 1927年に H. Fricke によ

って提案され、酸性水溶液中への放射線照射による鉄イオンの酸化反応(Fe2+ → Fe3+)を

利用し、吸光度の変化を測定するものである 6)。フリッケ線量計はその測定精度の高さ

から、報告から 100 年近く経つ現在でも利用されている。ゲル線量計としての研究は、

1984年に J. C. Goreらによって、核磁気共鳴装置(Nuclear Magnetic Resonance: NMR)を用

いたスピン緩和速度の変化を測定できることを示し 7)、1987 年に A. Appleby らによっ

てアガロースによって固化させたフリッケゲル線量計が作製され、磁気共鳴画像

(Magnetic Resonance Image: MRI)装置による測定から 3 次元ゲル線量計として見出され

た 8)。フリッケ水溶液をアガロースなどでゲル化させ、拡散を抑制するための鉄イオン

(Fe+3)と錯体を形成する Xylenol Orenge を添加した系が基本の組成となる 9), 10)。しかし、

フリッケ線量計は有機不純物の混在によって Fe+2 が酸化されてしまい、感度の低下に

つながることから、ゼラチンやアガロースなどのゲル化剤濃度に注意する必要がある。

また、フリッケ水溶液の組成に濃硫酸を含むため、調整時は注意が必要である。 

 

2. ポリマーゲル線量計 11) 

 ポリマーゲル線量計はビニルモノマー水溶液中への放射線照射によるラジカル重合

反応を利用した線量計である。照射によって生成したポリマーは水溶液中では拡散、沈

殿を起こすため、ゲル化剤で固化した状態で照射することで生成したポリマーを保持す

ることができる。生成したポリマーは可視光を散乱させるために白濁して見えるように

なる。この白濁度合いが吸収線量との相関があるためこれを評価することで線量を測定

することができる。空間線量分布評価は主に MRIや X線 CT、光学 CTが使われ、光学

スキャナによる評価方法も報告されている 12), 13)。使用するモノマーによって主に 2 種

類に分けることができ、Methacrylic acid を用いた MAG 系 14), 15)と Acrylamide と Bis 系

架橋剤を用いた PAG系 16), 17), 18)が開発されている。Acrylamide は劇物であり毒性が強い

ため、取り扱いに注意を要する。また、ラジカル重合反応は溶存酸素により反応が阻害

されてしまうため、脱酸素剤の使用や、ゲルを封入する容器は酸素に対するガスバリア

性のある材質にする必要がある。 
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3. ラジオクロミックゲル線量計(色素ゲル線量計)19) 

色素ゲル線量計は水等価な材料内に界面活性剤によって色素を分散させ、主に放射線

照射による水の分解生成物による色素の酸化反応を利用し、色素の色の変化、発色の反

応を利用した線量計である。界面活性剤によって色素を中心にミセルを形成させて分散

させる色素ゲルはミセルゲル線量計ともよばれ、色素は主に Leuco malachite Green や

Leuco Crystal violet が使用され、ゼラチンによってゲル化される 20), 21), 22)。この他、ポリ

ウレタン樹脂に色素を固定させた PRESAGETM 23)など、すでに販売されているものもあ

る。測定方法は主に光学 CTが使用され、これは透明性の高い色素ゲルにとって大きい

利点である 24)。ゼラチンでゲル化する場合熱的安定性が問題となり、照射後の色素が水

溶性となるものは色の拡散対策が必要である。また、色素ゲルの専用の読み取り装置で

ある光学 CT装置のより広い普及が必要である。 
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第三節 本研究の目的 

 

 本研究では、開発した PVA-KIゲルに対し各種放射線を照射し、PVA-KIゲルの特性、

感度、線量計としての能力について明らかにすることを全体の目的としている。本研究

では、X線照射およびガンマ線照射を行い、吸光度測定から吸収線量に対する比例的応

答性の確認を行った。また、PVA-KI ゲルの感度について構成試料の濃度依存性につい

て確認を行った。 

 PVA-KI ゲルの色の初期化反応について加温における吸光度の測定を行い、その変化

を吸収スペクトル測定および時間分解測定から色の初期化反応メカニズムについての

解明を目的とした。 

 PVA-KI ゲルへの陽子線照射を行い、吸光度測定から陽子線の飛程の確認を行う。ま

た、モンテカルロシミュレーションによる計算結果との比較から、PVA-KI ゲルの陽子

線に対する感度について明らかにする。 

 さらに、PVA-KIゲル専用に撮像装置と解析ソフトを作製し、PVA-KIゲルに特化した

専用の PVA-KI ゲル測定システムを開発し、画像の RGB 値解析による連続した距離に

対する吸収線量の測定を行った。また、測定によって得られた RGB 値から吸光度へ変

換する線量評価手法を考案し、He イオン照射実験に適応させ、ブラッグ曲線およびブ

ラッグピークの測定を行った。測定結果とモンテカルロシミュレーションの計算結果と

の比較を行い、PVA-KI ゲル測定システムと線量評価手法の妥当性を明らかにすること

を目的とする。 
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第二章 PVA-KIゲル線量計 

 

第一節 ゲル線量計の研究開発戦略 

 

 2011年 3月 11日に発生した東日本大震災によって、その巨大地震動と津波の影響に

より東京電力福島第一原子力発電所の放射性物質の放出を伴う事故が発生した。砂川ら

は、放射性物質の分離・捕集技術の研究として、Ar プラズマを用いたヨウ素(I2)の分離

捕集研究が行われ、その研究成果の中で、KI を使用することにより、ごく微量の I2を

捕集する手法を確立し、その中で I2 と KI の反応によるポリヨウ素イオン(I3
-)の生成に

伴う黄色の発色を見出した 25)。本研究はこの KIによる I2の捕集法を基に化学線量計お

よびゲル線量計としての放射線の可視化技術の開発を開始した。 

 材料の選定時において、放射線照射を行う前に紫外線ライトによる試料への照射を行

い、試料の色の変化がみられるかどうかを前提の試験とし、紫外線による感度が観られ

ない場合は放射線(X線)に対しても感度は得られないと判断した。そこで、CH3Iへの放

射線照射によって生成される I2をKIが捕獲することで I3
-が生成され、I3

-の波長288 nm、

350 nmにピークを持つ黄色の発色の想定した系を考案した。 

次に、放射線の可視化において線量計の色の変化を確認しやすくするために、透明性

の高い材料が重要とした。透明性が非常に高く、水溶性のポリマーとしてポリビニルア

ルコール(PVA)が最適であると考え、さらに、ホウ砂を加えることで PVA水溶液とホウ

砂の架橋によるゲル化を利用することでゲル線量計の開発ができると考えた。また、

CH3Iとホウ砂水溶液は無色透明な液体であり、KIは水に易溶で水溶液は無色透明であ

ることにも注目した。 

CH3Iを界面活性剤によって KI水溶液に分散させ、PVA水溶液とホウ砂によってゲル

化させた系での発色の観察を試みた。しかし、この時作製したゲルは、紫外線によって

発色を確認できたが、X線照射では、発色は見られなかった。ここで、ゲルに含まれる

試料が、他の反応を阻害している可能性などの要因を除くために、ゲル作製に使用する

材料を一つずつ除いていき、X線照射を行い、確認を行うこととした。 

この時、偶然、PVA水溶液に KIのみ添加した系への X線照射において始めて赤い呈

色を確認し、PVA と KI を利用した高感度ゲル線量計の開発が可能だと考えた。なお、

放射線照射において PVA と KI による赤の呈色は KI から生成した I3
-と PVA との錯体

形成に伴うものであることが後の文献調査で明らかになった 26)。 

以上により、本研究において、PVAと KIからなる I3
-との赤の呈色反応を利用し、PVA

水溶液をホウ砂で架橋した新規のゲル線量計、PVA-KIゲル線量計を開発した。 
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第二節 研究の独自性 

 

 PVAと KIを使用した線量計としては、1964年に磯崎らがフィルム状の線量計開発を

報告している 727。また、2016 年に三好らは PVA と KI にナノ粒子状のシリカを添加し

た線量計を開発しており、ナノ粒子状のシリカの影響により、放射線照射後発色したゲ

ルが時間経過と共に発色前の状態に戻ることを利用した再利用可能性を報告している

28)。 

 前節で述べた戦略によって開発した PVA-KIゲルのオリジナルな点は、ゲル化におい

て、PVA 水溶液にホウ砂とホウ砂糖液(還元性単糖類の水溶液)29)を添加して架橋をし、

非常に透明度の高いゲル線量計を開発したところにあるホウ砂糖液は pH = 約 7に調整

されており、ホウ砂水溶液単体では PVA-KIゲルはアルカリ性となり、赤の呈色を阻害

してしまう。さらに、ホウ砂糖液の使用は、照射後呈色した PVA-KIゲルを加温するこ

とで呈色前の無色透明な状態に戻し、PVA-KI ゲルの再利用性についての反応を見出し

た。加温による色の初期化は他のゲル線量計では見られない性質である。  



8 

第三節 PVA-KIゲル線量計の作製 

  

1. 作製に使用する試料および濃度組成 

本研究における PVA-KIゲルの作製に使用した試料について、製造販売会社、製品名

等とともに以下に列挙する。なお、PVAは実験の内容によって異なるものを使用してい

る場合があるので、PVAに関してはそれらすべてをここに記す。 

 

ポリビニルアルコール: PVA (Polyvinil alcohol), (-CH2CH(OH)-)n - (-CH2CH(OCOCH3 )m-) 

・北国糊料工業 (PVA せんたくのり北国ノール), 平均重合度 1700 ~ 2000, ケン化度 88 

mol%, (PVA水溶液 10 wt%) 

・三菱ケミカル (ゴーセノール TM GH-20R), 平均重合度 2000, ケン化度 87.8 mol%, (顆

粒状) 

・三菱ケミカル (ゴーセノール TM GH-17R), 平均重合度 1700, ケン化度 87.8 mol%, (顆

粒状) 

・和光純薬 平均重合度 1500, ケン化度 86.0 ~ 90.0 mol%, (顆粒状) 

・ナカライテスク 平均重合度 500, ケン化度 86.5 ~ 89.0 mol%, (顆粒状) 

ヨウ化カリウム: KI, ナカライテスク (≧99.5%) 

ホウ砂: 四ホウ酸ナトリウム, (Na2B4O7・10H2O), 松葉薬品 

果糖: Fructose, (C6H12O6), 日新製糖 (フルーツシュガー) 

蒸留水 

 

表 2-1に PVA-KIゲルの組成について質量濃度(wt%)で示す。本論文において、それぞ

れ組成の異なる試料の呼称は KIの濃度別による。 

 

表 2-1 PVA-KIゲルの組成 

 KI 9 wt%ゲル KI 8 wt%ゲル KI 5 wt%ゲル 

PVA 5.45 wt% 4.62 wt% 4.74 wt% 

KI 9.09 wt% 7.69 wt% 5.26 wt% 

ホウ砂 3.64 wt% 3.08 wt% 3.16 wt% 

果糖 4.97 wt% 4.21 wt% 4.32 wt% 

蒸留水 76.85 wt% 80.40 wt% 82.52 wt% 
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2. 作製方法 

 次に PVA-KI ゲルの作製方法について記述する。作製する際、10 wt% PVA 水溶液お

よびホウ砂と果糖の混合水溶液(以降、ホウ砂糖液)を別途作製するため、PVA水溶液お

よびホウ砂糖液の作製方法を先に記述する。 

 

2-1. 10 wt% PVA水溶液の作製(100 g) 

1) ホットスターラーと 500 mlビーカー、ビーカーの内径に合ったマグネチックスター

ラー用回転子を用意し、ビーカーに回転子を入れる。 

2) 1) に蒸留水 90 gを量り入れる。この時の水温は室温もしくは室温以下が好ましい。 

3) PVAを薬包紙上に 10 g量りとる。 

4) 2) のビーカーをスターラーで撹拌しながら、3) の PVAを、スパチュラを用いて少

量ずつ投入する。 

5) 全量を投入後、約 30分間撹拌を続け、PVAを水中によく分散させ、膨潤させる。そ

の後、ビーカーと回転子、蒸留水、PVAの質量を量り、記録しておく。 

6) 5) のビーカーにアルミホイルを張り、ホットスターラーを用いて撹拌しながら約

80 ℃まで加熱する。 

7) 過熱により 80 ℃到達後、約 80 ℃を維持しながら、約 1時間撹拌を続ける。 

8) 1時間経過後、過熱を停止し、自然放熱によって 40 ℃以下になるまで冷却を行うた

めに撹拌を続ける。 

9) 冷却終了後、撹拌を停止し、8) のアルミホイルを取り除いた質量を量り、5) の質量

との差を求め、減少した質量分の蒸留水を加えて約 10分撹拌する。 

 

2-2. ホウ砂糖液の作製(250 g) 

1) ポリプロピレン(PP)製蓋付広口瓶にホウ砂 25 g、果糖 34 g をそれぞれ量り入れる。 

2) 1) に蒸留水を 191 g加え、全量 250 gにする。 

3) PP容器の蓋を閉め、良く振とうし、溶かす。 

 

2-3. ゲル試料の作製(KI 9 wt%, 165 g) 

1) 200 mlビーカーにホウ砂糖液 60 gを量り入れる。 

2) 1) KI 15 gを加え、ホウ砂糖液に溶かす。 

3) 500 mlビーカーに 10 wt% PVA水溶液 90 gを量り入れ、2) のホウ砂糖液、KI水溶

液を加える。 

4) 3) を、スパチュラを用いてよく撹拌し、ゲル化させる。 

5) 4) をガスバリア性のある蓋付容器に封入し、約 1日、遮光をかけて静置後、使用す

る測定容用器等に移し入れて試料とする。この際、自然酸化による呈色が観られる

場合、インキュベーターによって 50 ℃で約 6時間加温することで透明に戻す。  
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第四節 呈色原理 

 

PVA-KI ゲルの呈色原理は部分ケン化型 PVA とポリヨウ素イオン(I3
-)との錯体形成反

応によるものであり、1960 年代に林らによって部分ケン化型ポリビニルアルコールの

ヨード反応として研究、報告されている 26)。以下に PVA-KIゲルにおける呈色反応の原

理について述べる。 

水溶液中の KIの酸化反応について以下の反応(2-1), (2-2), (2-3)に示す。反応(2-1)のよ

うにKIは水溶液中において電離されてK＋と I-となり、I-は酸化されて I2を生じさせる。

I2が生じる(反応(2-3))。 

 

4KI → 4K＋ + 2I2 + 4e-     (2-1) 

O2 + 2H2O + 4e- → 4OH-     (2-2) 

4KI + O2 + 2H2O → 4KOH + 2I2    (2-3) 

  

このように KI 水溶液中には KI が酸化されて生じた I2 があるため、次の反応(2-4)の

ように I3
-を生成する。 

  

  I2 + I- → I3
-      (2-4) 

  

また、酸素存在下の水溶液への放射線照射により、水は分解され、水の放射線分解生

成物として、ヒドロキシラジカル(・OH)、水和電子(eaq
-)、水素ラジカル(H・)、過酸化水

素(H2O2)、水素分子(H2)が生成することが知られている。 

KI 水溶液への放射線照射により生成した、・OH の酸化反応について反応(2-5)に示

す。・OHの生成に伴い、1回の酸化反応を起こす。 

  

  ・OH + e- → OH-     (2-5) 

 

次に、H2O2の酸化反応を示す。反応(2-6)で生成された・OHは反応(2-5)の通りに酸化

反応を起こすため、反応(2-7)に示すように 2回の酸化反応を起こす。 

 

  H2O2 + e- → ・OH + OH-    (2-6) 

  H2O2 + 2e- → 2OH     (2-7) 

 

次に、放射線照射により生成した eaq
-と H・の酸化反応を示す。pH 4 ~ 9の水溶液中

では、反応(2-8)に示す平衡反応があるため、eaq
-と H・の両者が共存する。反応(2-9)のよ

うに H・は酸素と反応し、HO2を生成する。 



11 

 

eaq
- + H3O+ ←→ H・+ H2O    (2-8) 

  H・+ O2 → HO2     (2-9) 

 

酸性水溶液中における HO2の酸化反応を、反応(2-10), (2-11), (2-12)に示す。反応(2-11)

で発生した H2O2は反応(2-7)の通りに酸化反応を起こすため、反応(2-12)に示すように 3

回酸化反応を起こす。 

 

HO2 + e- → HO2
-      (2-10) 

HO2
- + H3O+ → H2O2 + H2O    (2-11) 

HO2 + H3O+ + 3e- → 2OH- + H2O    (2-12) 

 

以上の反応(2-5), (2-7), (2-12)から、酸性で、酸素存在下の KI水溶液中への放射線照射

によって発生した各活性種によって、反応(2-13)に示すように KIを 6回酸化することが

できる。 

 

6KI + OH・+ H2O2 + HO2 + H3O+ → 5KOH + K+ + H2O + 3I2  (2-13) 

 

放射線照射によって生成した I2は、反応(2-4)の通りに I-と結合し、I3
-を生成する。 

ここで、PVA の工業的な作製方法は、酢酸ビニルをラジカル重合したポリ酢酸ビニル

(Polyvinyl acetate: PVAc)を原料として、ケン化反応によって酢酸基(CH3COO)が加水分解

されて水酸基(OH)に置換することで作製される。PVA が水溶性であることはこれに起

因する。作製後の PVAは分子鎖中の CH3COOと OHの比率によってケン化度(mol %)が

決定され、ケン化度が約 98.0 %以上のものを完全ケン化型、約 80 mol % ~ 90 mol %の

ものを部分ケン化型として区別される。部分ケン化型 PVA の分子鎖中に存在する

CH3COOの分布は集団的(13~14)であり、この CH3COOと I3
-が結合し錯体を形成するこ

とで赤の呈色を示し、この錯体物の吸光波長は 490 nmに確認される 26)。以上から、PVA-

KI ゲルの放射線照射による呈色は、水の放射線分解によって生成された I3
-と、部分ケ

ン化型 PVAとの錯体物の生成によるものである。 
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第五節 PVA-KIゲルのゲル化の原理 

 

 PVA-KIゲルは、作製に PVAとホウ砂を使用しており、ゲル化はこの両者の架橋反応

によるものである。ホウ砂は水溶液中ではホウ酸(B(OH3))とボラートアニオン(B(OH)4
-)

に乖離する。PVA水溶液中にホウ砂水溶液を加えるとボラートアニオンの-OH基と PVA

の-OH基が水素結合により架橋し、剛性が高い分子間の立体的な構造を形成する。ホウ

酸は、ホウ酸内の-OH 基と PVAの-OH 基と水素結合し、PVA 分子間をつなぎ、ゲル状

物質の流動性を生む。 

 ここで、ホウ砂水溶液の pHは約 9であり、このまま PVAとのゲル化をするとゲルは

アルカリ性となる。ゲルがアルカリ性の場合、放射線照射によって生成したポリヨウ素

は還元させられて消失し、PVA とポリヨウ素の錯体物が増加しないことから放射線感

応性を失わせてしまう。前節で述べた呈色反応を得るためには、pH6~7に調整する必要

がある。そのため、PVA-KI ゲルは還元性単糖である果糖を pH 調整材として加えるこ

とで pH約 7に保つようにしている。この手法は、砂川らによる発明特許におけるゲル

状物質の軟らかさの調整方法としたホウ砂糖液を参考にしている 29)。 
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第六節 加温による色の初期化反応 

 

 前節で述べたように、PVA-KIゲルは還元性単糖である果糖を添加しており、pH=7に

調整している。PVA-KI ゲルが pH=9 以上の場合、還元性単糖類はその還元作用により

ポリヨウ素を消失させることが可能であるが、本ゲルは pH=7以下あるため果糖がポリ

ヨウ素を還元することは難しい。 

 色の初期化反応についての確認実験として、ポリヨウ素を含有するヨウ素液に果糖、

ブドウ糖、マンニトールをそれぞれ添加し、50 ℃で加温した場合の観察を行った。還元

性単糖類である果糖とブドウ糖の溶液でポリヨウ素の消失が確認され、非還元糖である

マンニトールでは消失は見られなかった。ホウ砂と糖の溶液を添加した場合、還元性単

糖類ではないマンニトールについてもポリヨウ素の消失が見られた。このことから、本

ゲルの消色反応は加温による還元性単糖である果糖の作用と、ホウ砂と糖との反応生成

物による 2つの要因によって引き起こされると考えられている。 

 なお、pH=7 付近での糖の分解に関する研究において、速水らによって糖の分解に伴

って還元性を持つ Hydroxy-2-propanone (別名 Acetol)の生成についての報告がされてい

る 27)。Acetol の生成は、ヘキソース（ブドウ糖）、ペントース（果糖）、メチルペントー

スから生成されるが、テトロース、トリオースからは生成しないことが知られており、

糖の構造の違いがアセトール生成機構に大きく反映されることが示唆されている。 
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第三章 X線およびガンマ線照射効果 

 

第一節 緒言 

 

 X線およびガンマ線を用いた放射線治療は、今日では、線形加速器を用いた高エネル

ギーX線による三次元原体照射(3D-CRT：Three Dimensional Conformal Radiation Therapy)

や強度変調放射線治療(IMRT)が主要な治療方法、治療装置として知られている。特に

IMRTについては照射時にコリメーターを常に変化させることで、腫瘍の形に合わせた

強度の X 線照射ができるため、従来の X 線照射による治療の中でも腫瘍周辺の正常組

織への影響を低く抑えることができており、近年の照射技術の発展がみられる。 

しかしながら、X線やガンマ線の性質は光子であるため、物質中においてはコンプト

ン散乱、光電効果などの相互作用によって放射線強度を失う。そのため物質へ照射した

際の吸収線量の分布は、物質表面で最大となり物質内部になるにつれ、減少する。放射

線治療においては腫瘍より浅い正常組織への影響が大きくなってしまうため、腫瘍への

照射を多方向から行うことで、周辺組織への影響を低減しつつ、腫瘍部分に集中させ、

積算された吸収線量となるような照射方法がとられる。また、ガンマナイフなどの低位

放射線治療(SRT: Stereotactic Radiation Therapy)についても多方向から腫瘍部分に向けた

照射で目標の部分を高線量にする照射治療が行われる。 

本章では、PVA-KIゲルに対してX線照射装置およびガンマ線照射施設を用いてX線、

ガンマ線に対する PVA-KIゲルの感度について考察を行う。X線照射装置およびガンマ

線照射施設を使用して PVA-KIゲルへ各照射を行い、紫外可視分光光度計による吸光度

測定により吸収線量に対する感度の評価を行う。照射実験では PVA-KIゲルの感度につ

いて線量率依存性の確認と KI濃度の依存性に関する結果を記述する。また、PVA-KIゲ

ルの感度について X線照射の結果から、KI濃度の依存性の確認、使用する PVAの重合

度の依存性の確認を行った。  
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第二節 X線照射およびガンマ線照射実験 

 

1. 測定方法および試料 

 X 線およびガンマ線照射実験において、PVA-KI ゲルの評価は照射前後での吸光度測

定によって行った。吸光度測定は紫外可視分光高度計(Stellar Net 社製 Black Comet)を使

用した。図 3-1に測定システムの全体を示す。光源ランプは重水素/ハロゲンランプ(190 

nm ~ 2200nm)である。ゲル試料は、PVA水溶液(北国糊料工業、PVAせんたくのり北国

ノール)を使用して作製した。KI濃度は 9 wt%、8 wt%、5 wt%の PVA-KIゲルを用意し、

吸光度測定用の光学ディスポセル(BRAND社製、光路長: 10 mm、PMMA製)に封入して

試料とした。照射は 2 Gyと 3 Gyとなる照射を各 5回行い、照射前後で測定を行った。

照射後の吸光度は、測定値から照射前の測定値を差し引いたものを照射後の吸光度とし

た。 

 

 

図 3-1 紫外可視分光光度計(Stellar Net 社製 Black Comet)測定システム 

(a): 光源、(b): セルホルダー、(c): 分光器、(d): 制御用 PC 

 

2. 照射装置および照射施設 

a) X線照射 

X線照射は X線照射装置(日立社製 MBR-1520R-4)を使用した。表 3-1に本実験におけ

る照射条件について示す。図 3-2に X線照射装置の外観および照射室内観を示す。照射

条件において、線量率が 0.2 Gy/minと 0.3 Gy/minとなるように(焦点距離)を変更するこ

とで調整した。管電圧は 150 kV、管電流は 5 mAとした。フィルターは Al 0.5 mmと Cu 

0.2 mmの複合されたフィルターを用い、軟 X線領域をカットオフする。この管電圧、

フィルターの条件における X線の実効エネルギーは約 58 keVである。 

(a) 

(b) 

(c) (d) 
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なお、本論文において X 線照射実験における線量および線量率は、本照射装置に装

備されている電離箱式線量計(PTW社製 TN31013型、容量 0.3 cm3)による測定、装置内

コンピュータによる補正計算によって出力された被照射体位置における空気カーマ

(Gy)および空気カーマ率を示している。 

 

表 3-1 X線照射装置照射条件 

管電圧 150 kV 

管電流 5 mA 

フィルター Al 0.5 mm + Cu 0.2 mm 

照射台位置(焦点距離)  

線量率: 0.2 Gy/min 530 mm 

線量率: 0.3 Gy/min 430 mm 

 

  

図 3-2 左) X線照射装置(MBR-1520R-4)、右) 照射装置内観 
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b) ガンマ線照射 

 ガンマ線照射は、国立研究開発法人量子科学技術研究開発機構(QST)、高崎量子応用

研究所が所有する照射施設、食品照射棟第 1 照射室を使用し、60Co 線源の 1173 keV、

1333 keV からなるガンマ線照射を行った。図 3-3にガンマ線照射時の試料と線源の位置

関係についての様子を示す。試料は線量率が 0.2 Gy/min および 0.3 Gy/min となる位置

に設置し、10分(2Gyおよび 3 Gy)の照射を 1回の照射とした。なお、照射位置は電離箱

式線量計によって測定、作成された照射室の線量率分布を参考に決定した。また、ガン

マ線照射実験におけるガンマ線の線量と線量率は、電離箱式線量計で測定された空気カ

ーマおよび空気カーマ率を示す。 

 

 

図 3-3 照射時における線源と PVA-KIゲル試料位置の関係の概略図 

(a): 0.2 Gy/min の試料位置、(b): 0.3 Gy/min の試料位置、(c): 60Co線源 
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第三節 X線照射およびガンマ線照射実験結果および考察 

 

1. X線照射実験 

 図 3-4 に X 線照射後のゲル試料の呈色の様子について示す。PVA-KIゲルの色は吸収

線量の増加とともに赤色は濃くなることが確認できる。KI濃度の差は、KI5 wt%の試料

が他より薄く、KI9 wt%と KI8 wt%の試料の色の差は目視では判別が難しい。図 3-5 に

KI9 wt%の試料、図 3-6に KI8 wt%の試料、図 3-7に KI5 wt%の試料の、吸収線量ごとの

吸光度スペクトルの測定結果を示す。KI9 wt%と KI8 wt%の試料の 0.3 Gy/min 照射結果

において、15 Gy 照射時の吸光度が 2.0 を超え、吸光度の測定限界を超えたため、これ

らの測定データは除いている。すべての測定結果において、約 490 nmに極大かつ単一

の吸収ピークが確認できる。図 3-8 に各試料の 490 nm における吸収線量に対する吸光

度の関係について示す。490 nmの吸光度の増大は、吸収線量に比例して増加しており、

高い直線性を示していることが分かる。これは、第二章で述べたように、PVA-KI ゲル

内の KI が X 線照射による酸化反応で生成された I3
-と、部分ケン化 PVA の酢酸基との

錯体形成反応によるものであり、すなわち、この錯体物が X 線照射によって増加し、

490 nmに吸収を持つことによる。また、照射条件の線量率の違いについて、0.2 Gy/min

と 0.3 Gy/min で変化は無く、X線照射において線量率依存性がないことが示唆される。

試料の KI 濃度の違いについては KI 濃度が高い試料が高い感度を示しており、KI 濃度

依存性があることが考えられる。 

 

 

図 3-4 PVA-KIゲルの X線照射後(2 Gy/min)の様子 

(左 2本：KI9 wt%、中央 2本：KI5 wt%、右 2本：KI8 wt%)  
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図 3-5 X線照射による KI9 wt%ゲル試料の吸光度スペクトル 

(上：0.2 Gy/min、下：0.3 Gy/min) 
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図 3-6 X線照射による KI8 wt%ゲル試料の吸光度スペクトル 

(上：0.2 Gy/min、下：0.3 Gy/min) 
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図 3-7 X線照射による KI5 wt%ゲル試料の吸光度スペクトル 

(上：0.2 Gy/min、下：0.3 Gy/min) 
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図 3-8 X線照射における吸収線量に対する 490 nmの吸光度 
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2. ガンマ線照射実験 

 図 3-9に KI9 wt%の試料、図 3-10に KI8 wt%の試料、図 3-11に KI5 wt%の試料の、吸

収線量ごとの吸光度スペクトルの測定結果を示す。X 線照射実験の結果と同様に、490 

nm に単一の吸収ピークを確認できる。図 3-12にガンマ線照射での各試料の吸収線量に

対する 490 nmにおける吸光度について示す。吸光度は吸収線量に比例して増加してい

ることが分かり、この結果は、X 線照射実験と同様の傾向であることが分かる。また、

KI 濃度の高い試料が高い感度を示し KI 濃度の依存性について X 線照射実験と同傾向

である。一方、線量率の違いについては 0.2 Gy/minの試料の吸光度が高い。ガンマ線照

射においては低線量率に感度を持つ線量依存性があることを示唆している。 

 

 

 

図 3-9 ガンマ線照射による KI9 wt%ゲル試料の吸光度スペクトル 

(上：0.2 Gy/min、下：0.3 Gy/min)  
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図 3-10 ガンマ線照射による KI8 wt%ゲル試料の吸光度スペクトル 

(上：0.2 Gy/min、下：0.3 Gy/min) 
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図 3-11 ガンマ線照射による KI5 wt%ゲル試料の吸光度スペクトル 

(上：0.2 Gy/min、下：0.3 Gy/min) 
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図 3-12 ガンマ線照射における吸収線量に対する 490 nmの吸光度 

 

 

 次に、図 3-13 に KI9wt%試料の吸収線量に対する 490 nm の吸光度について、X 線照

射の結果とガンマ線照射の結果についての比較を示す。X線照射の結果の方が全体的に

吸光度は大きく、吸収線量に対する吸光度の傾きも大きい。X線とガンマ線ともに光子

の放射線であるため、照射による物質との相互作用および PVA-KIゲルの反応メカニズ

ムは基本的に同じであると考えるが、X線とガンマ線ではエネルギー領域が異なる。本

実験において、ガンマ線は 60Co の 1173 keV と 1333 keV のエネルギー領域であるのに

対し、X線の照射条件(管電圧 150 kV、Al 0.5 mm + Cu 0.2 mmフィルター)での実効エネ

ルギーは約 58 keV である。このエネルギーの差が X線とガンマ線との感度の差である

と考えられる。ここで、PVA-KI ゲルに含まれるヨウ素は、約 33 keV に K 吸収端を持

つ。このため、今回の X 線照射の条件ではヨウ素の K 吸収端に近いエネルギー領域で

の X線照射であったため、ガンマ線照射の結果よりも高い結果となったと示唆される。

より高エネルギーの X 線照射装置での照射や、低エネルギーガンマ線源を使用した照

射を行うことで、より正確な感度について明らかにできると考える。  
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図 3-13  X線照射およびガンマ線照射での 490nmにおける 9wt%ゲル試料の吸光度の

測定結果 

 

 

4. KI濃度依存性についての考察 

 図 3-8 および図 3-12 の X 線照射とガンマ線照射の吸収線量に対する吸光度の結果か

ら、PVA-KI ゲルの感度について KI 濃度に依存することが示唆された。図 3-14、図 3-

15、図 3-16、図 3-17 に X 線照射およびガンマ線照射での試料の KI 濃度に対する吸光

度について示す。吸光度は KI 濃度に伴って変化しており、吸収線量の増加と共に傾き

は比例的に増大する傾向が見られる。これは、PVA-KI ゲルへ放射線照射された時の生

成される I3
-の量に影響を与えているものだと示唆される。ガンマ線照射での結果は、X

線照射の結果に比べ、KI濃度に対する吸光度の変化量は少ない。これは、先に述べたよ

うに、X 線照射条件における実効エネルギーとヨウ素の K 吸収端エネルギーが近いこ

とによる増感が要因であると考える。 
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図 3-14 KI濃度に対する吸光度の変化(X線照射、0.2 Gy/min) 
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図 3-15 KI濃度に対する吸光度の変化(X線照射、0.3 Gy/min) 
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図 3-16 KI濃度に対する吸光度の変化(ガンマ線照射、0.2 Gy/min) 
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図 3-17 KI濃度に対する吸光度の変化(ガンマ線照射、0.3 Gy/min) 
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第四節 PVAの重合度依存性の確認 

 

 PVA-KIゲルの放射線に対する感度の評価は、部分ケン化 PVAと I3
-との錯体形成によ

る呈色反応を紫外可視分光光度計による吸光度測定で行われる。呈色反応の主要因であ

る部分ケン化 PVAについて、重合度が吸光度へ及ぼす影響について確認を行った。 

1. 実験 

 PVA-KIゲル試料は、重合度 500(ナカライテスク, ケン化度 86.5 ~ 89.0 mol%)、1500(和

光純薬, ケン化度 86.0 ~ 90.0 mol%)、1700(三菱ケミカル ゴーセノール TM GH-17R, ケン

化度 87.8 mol%)、2000(三菱ケミカル ゴーセノール TM GH-20R, ケン化度 87.8 mol%)の

部分ケン化 PVA を使用し、KI9 wt%ゲル試料を作製した。照射は、X 線照射装置(日立 

MBR-1520R-4)による X線照射を 4 Gy ~ 13 Gyの吸収線量で行った。表 3-2に X線の照

射条件について示す。吸光度測定は紫外可視分光光度計 (Thermo Scientific  

EVOLUTION 200)を用いて各照射前後で測定を行った。 

 

表 3-2 重合度依存性実験における X線照条件 

管電圧 150 kV 

管電流 20 mA 

フィルター Al 0.5 mm + Cu 0.1 mm 

照射台位置(焦点距離) 400 mm 

 

2. 実験結果 

 図 3-18に重合度 500 ~ 2000 の部分ケン化 PVAを用いた PVA-KIゲルの吸収線量に対

する 490 nmの吸光度の測定結果を示す。4 Gyでは重合度の違いによる吸光度にほとん

ど差はないが、吸収線量が増加すると、重合度が低い試料の方が僅かだが、吸光度は高

くなる傾向がみられた。ここで、図 3-19に重合度の違いによる PVAの水酸基(OH)と酢

酸基(CH3COO)について PVA-KI ゲルに含有する量について示す。縦軸の濃度[mol/g]と

は、PVA-KIゲル 1 gに含まれる OHと CH3COOの物質量のことを示す。PVAの OHと

CH3COO の量の算出方法について式 (3-1)、式 (3-2)に示す。PVA の化学式を (-

CH2CH(OH)-)m - (-CH2CH(OCOCH3 )n-)と表す。 

   Polymerization degree = m + n  (3-1) 

   Saponification = (
𝑚

𝑚+𝑛
)   (3-2) 

 m は OH、n は CH3COO の個数を示す。この結果から、PVA のケン化度が同じとき、

重合度が低いと PVA-KI ゲル内の CH3COO の割合が多いことが分かる。以上のことか

ら、重合度の低い PVA を使用した PVA-KI ゲルは、呈色反応の要因である CH3COO の

数が多いことによることが示唆される。  



33 

 

図 3-18 重合度の違いによる PVA-KIゲルの吸収線量に対する吸光度 

 

 

図 3-19 PVAの重合度に対する PVA-KIゲルに含まれる OHおよび CH3COO  
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第五節 結言 

 

1. まとめ 

 PVA-KIゲルに対し、X線照射とガンマ線照射を行い、紫外可視分光光度計による吸

光度測定から、部分ケン化 PVAと I3
-との錯体形成による 490 nmの吸収スペクトルを

確認し、その吸光度は吸収線量に対して比例関係にあることを確認した。また、PVA-

KIゲルの KI濃度の異なる試料の吸光度測定結果から、PVA-KIゲルの感度は KI濃度

に依存することが分かった。 

 重合度の異なる部分ケン化 PVAを使用して PVA-KIゲル作製し、X線照射を行い、

吸光度測定を行った結果、重合度の低いとき PVA-KIゲル内の CH3COOの量が最も多

くなり、吸光度が増大することが示唆された。 

 

2. 今後の展望と課題 

 今回の照射条件における X線とガンマ線の線質の違いから、ヨウ素の K吸収端のエ

ネルギーと X線の実効エネルギーが近くなり、X線照射での増感が見られた。今後、

放射線治療装置の LINAC などの、より管電圧の高い X線照射装置を使用することで

より正確な感度を得られると考えられる。 
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第四章 PVA-KIゲル線量計の初期化反応原理解明 31) 

 

第一節 緒言 

  

 第二章において述べたように、PVA-KI ゲルは、放射線照射によって呈色した後、加

温することで透明に戻すことが可能である。さらに透明に戻った PVA-KIゲルに放射線

照射をすることで再び呈色する。これは再利用性があることを示しており、放射線線量

計において蛍光ガラス線量計などアニール処理による初期化が可能なものは多数存在

するが、水を基本材料とする化学線量計の中では、繰り返し使用することができる化学

線量計は実用化されておらず、本研究における PVA-KIゲルの色の初期化の特性は他の

ゲル線量計には無い、オリジナルな特徴である。 

 本章では、PVA-KI ゲルへ X 線照射を行い、照射後の PVA-KI ゲルの吸光度が加温に

よって変化することを確認し、色の初期化に寄与する反応について考察する。また、加

温による吸光度の時間分解測定を行い、PVA-KI ゲルの初期化反応のメカニズムについ

て検討する。  
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第二節 加温における PVA-KIゲルの吸光度測定 

 

1. 実験方法 

 試料は重合度 500 の PVA(ナカライテスク, ケン化度 86.5 ~ 89.0 mol%)の水溶液を使

用して、KI9 wt%の PVA-KIゲルを作製し、吸光度測定用の PMMA製のディスポセルに

封入して試料とした。ここで、重合度 500の PVAで作製したゲルは、他の重合度の PVA

を用いて作製した PVA-KIゲルに比べ最も粘性が低く、液状に近い。外部からの加温に

おいて、試料の対流による伝熱が見込まれ、試料を素早く均一に加温することが可能で

あると考えたためである。照射は X線照射装置(日立 MBR-1520R-4)を使用して、20 Gy

の照射を行った。表 4-1 に X 線の照射条件について示す。測定は紫外可視分光光度計

(Thermo Scientific  EVOLUTION 200)に接続した分光光度計用のペルチェ温調システム

(Thermo Scientific TUV699-131100)を用いて試料を 50 ℃に加温し、照射前、照射直後、

照射後 6分ごとに吸光度を測定した。図 4-1 に使用した紫外可視分光光度計と温調シス

テムについて示す。 

 

表 4-1 X線照条件 

管電圧 150 kV 

管電流 20 mA 

フィルター Al 0.5 mm + Cu 0.1 mm 

照射台位置(焦点距離) 400 mm 

 

 

  

図 4-1 右：紫外可視分光光度計(Thermo Scientific  EVOLUTION 200) 

左：ペルチェ温調システム(Thermo Scientific TUV699-131100) 
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2. 実験結果及び考察 

 図 4-2 に照射後の PVA-KIゲルの吸光度および加温後の吸光度の測定結果について示

す。X 線照射直後では、図 4-2 から 490 nm に吸収のピークが確認できる。なお照射直

後の試料は赤に呈色した。このことから、490 nmの吸収の極大は PVAと I3
-との錯体形

成(PVA…I3
-)によるものであることが分かる。加温 6 分後、試料は透明になり、吸収ス

ペクトルからは 490 nmの吸収ピークは消失し、290 nmと 350 nmに新たな吸収ピーク

が表れた。290 nmと 350 nmの吸収ピークは I3
-の生成に伴う吸収であることが知られて

いる 25)。この結果は PVA と I3
-の錯体が熱の影響によって PVA と I3

-に分離していると

考えられる。加温 12分、18分の時間が経過すると 290 nmと 350 nmの吸収は減少する

傾向がみられた。これは、I3
-が消失する新たな反応が起きていることが示唆される。 

 

 

 

図 4-2 50 ℃に加温した PVA-KIゲルの吸光度測定結果  
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第三節 加温における吸光度の時間依存性測定 

 

1. 実験方法 

 試料は、前節と同様に重合度 500の PVAを使用して作製した KI9 wt%の PVA-KIゲル

を用いた。X線照射の条件は表 4-1の前節の条件と同様で、8 Gyの X線照射を行った。

紫外可視分光光度計のペルチェ温調システムによって照射後の試料を 36 ℃で加温し、

吸光度の時間分解測定を行った。測定波長は、PVA と I3
-との錯体物の吸収に相当する

490 nmと I3
-の吸収に相当する 350 nmを選択した。 

 

2. 実験結果及び考察 

 図 4-3に X線照射後の PVA-KIゲルを加温し、490 nmと 350 nmにおける時間分解測

定結果について示す。横軸の時間は X 線照射後から吸光度測定の開始までにかかった

時間 150秒を加えている。 

 490 nmの吸光度の変化は 0秒 ~ 約 600秒の領域において急激に減少していき、その

後減少は緩やかになり、約 4000 秒で吸光度は 0 になった。この時間変化の曲線に対し

て反応 4-1 に示す A の平衡反応と、反応 4-2 に示す A の減少からなるこれら 2 つの反

応を反映する曲線であるであると予想した。なお、X線照射による I3
-の生成および PVA

との錯体形成のは十分に早い反応であり、吸光度測定を行うまでに終了していると仮定

している。式 4-1に反応 4-1と反応 4-2における Aの反応速度式を示す。ここで、反応

2の Cは Aを消失させる物質であり、[A] << [C]の条件下において k3
’ = k3 [C]より、擬

一次反応であると仮定している。式 4-2 に式 4－1 の微分方程式の解を示す。ここで、

[A]0は t = 0における[A]の初期濃度である。 

   (反応 4-1) 

   (反応 4-2) 

 

𝑑[A]

𝑑𝑡
= −𝑘1[A] + 𝑘2[B] − 𝑘3[A][C]    (式 4-1) 

[A] =
𝑘2[A]0

𝑘1+𝑘2
{𝑒−𝑘2

′
− 𝑒−(𝑘1+𝑘2𝑘3

′ )𝑡} + [A]0𝑒−(𝑘1+𝑘2𝑘3
′ )𝑡  (式 4-2) 
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図 4-3 X線照射後 36 ℃に加温した PVA-KIゲルの時間分解測定結果 

 

 

 次に、350nm の吸光度の変化について、約 600 秒において極大となり、約 4000 秒ま

で緩やかに減少していき約 4000 秒以降の吸光度は一定となった。この曲線に対して、

反応 4-1 と反応 4-2 において A の減少に対して増大する生成物として D の減少に相当

する反応があると考えた。また、この曲線は約 4000 秒以上の領域では吸光度は 0 には

ならず、0.2 程度で一定となっているため、D の減少は単純な逐次反応ではなく、次の

反応 4-3に示す Dと Eの平衡反応であると考えた。 

   反応(4-3) 

 

 式 4-3 に反応 4-1 と反応 4-3 における D の反応速度式を示す。ここで、同様に、[A] 

<< [C]の条件下において k3
’ = k3 [C]より、擬一次反応であると仮定している。式 4-4に

式 4-3の微分方程式の解を示す。ここで、[A]0は t = 0における[A]の初期濃度である。

また、[A]0 = [D] + [E]と仮定した。 
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𝑑[D]

𝑑𝑡
= 𝑘3[A][C] − 𝑘4[D] + 𝑘5[E]   式(4-3) 

 

[D] =
𝑘2𝑘3

′ [A]0

(𝑘1+𝑘2)(𝑘3
′ −𝑘4−𝑘5)

{𝑒−(𝑘4+𝑘5)𝑡 − 𝑒−𝑘3
′ 𝑡}  

+
𝑘2𝑘3

′ [A]0

(𝑘1+𝑘2)(𝑘1+𝑘2+𝑘3
′ −𝑘4−𝑘5)

{𝑒−(𝑘1+𝑘2+𝑘3
′ )𝑡 − 𝑒−(𝑘4+𝑘5)𝑡}  

+
𝑘3

′ [A]0

𝑘1+𝑘2+𝑘3
′ −𝑘4−𝑘5

{𝑒−(𝑘4+𝑘5)𝑡 − 𝑒−(𝑘1+𝑘2+𝑘3
′ )𝑡}  

+
𝑘5[A]0

𝑘4+𝑘5
{1 − 𝑒−(𝑘4+𝑘5)𝑡}    式(4-4) 

 

 図 4-4に測定結果と、式(4-2)と式(4-4)の fittingの結果を示す。測定結果との fittingに

おいて、縦軸の吸光度は、Lambert-Beer の法則、A = εCl (A: 吸光度、ε: 吸光係数、C: モ

ル濃度、l: 光路長)に従うため、l = 1 cmの時、式(4-2)、式(4-4)は Aと Dのそれぞれの

吸光係数 εAと εDを乗じなければならない。 

 式(4-2)の fittingにおいて、最初に εA[A]0を 1.30と仮定し、k1、k2、k3
’を決定した。こ

れらの定数を式(4-4)に代入し、k4、k5、εD[D]0を決定した。表 4-2に今回の fittingにおい

て決定した各定数の値について示す。以上の結果から測定結果をよく再現できており、

推定された反応機構は十分妥当であると考える。 
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図 4-4 測定結果とカーブフィッティング結果の比較 

 

 

表 4-2 カーブフィッティングによる測定結果 

定数  

εA[A]0 1.30 

εD[A]0 2.65 

 

定数 反応速度 (秒-1) 

k1 4.50 × 10-3 

k2 1.00 × 10-3 

k3
’ 1.17 × 10-3 

k4 1.09 × 10-3 

k5 8.90 × 10-5 
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第四節 反応の妥当性の検討 

 

 反応 4-1、反応 4-2、反応 4-3について、A ~ Eに対して、実際の PVA-KIゲルにおけ

る実際の化合物を適用し、検討した。反応 4-4、反応 4-5 に実際の化合物を適用させた

反応式を示す。 

    反応(4-4) 

 反応(4-5) 

 

 反応(4-1)の Aは、490 nmに吸収ピークを持つ PVAと I3
-との錯体 PVA…I3

-であり、B

は PVAと I3
-の距離が Aの錯体に比べて離れた距離で結合した化合物 PVA……I3

-を想定

している。これは、図 4-2の照射直後の吸光度のスペクトルにおける 300 nm ~320 nm の

間に吸収ピークを持つ化合物が相当すると考える。反応(4-2)における C は PVA 水溶液

に KI を添加した系において、加温しても 490 nm の吸収ピークの減少がみられないこ

とから、PVA-KIゲルに含まれる果糖もしくはホウ砂と果糖の反応生成物であると考え、

仮に化合物 Qと置いた。Dは PVA + I3
-の二次反応であるが、[PVA] >> [I3

-]であるため擬

一次反応として扱えるため、350 nmに吸収ピークを持つ I3
-と考えることができる。Eは

PVA + I2 +I-であるが、[PVA] >> [I2]、[I-] >> [I2]であるため、擬一次反応として扱うこと

ができる。ここで、Eの I-は KI水溶液中の I-に含まれる。本来、A → Dの反応は、D → 

A の反応と平衡反応であると考えるが、C、すなわち化合物 Q の存在によって、A + Q 

→ Dの速度が D → Aの反応速度に比べて非常に早いことを示唆している。  
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第五節 結言 

 

1. まとめ 

 X線照射した PVA-KIゲルを加温した状態での吸光度測定を行い、時間経過による吸

収スペクトルの変化の測定と、PVA…I3
-と I3

-に相当する 490 nmと 350 nmにおける吸光

度の時間分解測定を行った。得られた結果より、反応動力学的解析を行い、PVA-KI ゲ

ルの色の初期化反応メカニズムに関してある程度明らかにすることができた。 

 

2. 今後の展望と課題 

 反応 4-5 より果糖もしくはホウ砂と果糖の反応生成物であると予想した化合物 Q に

ついては第二章で述べたように糖の分解によって還元剤である Hydroxy-2-propanone 

(Acetol)の生成が予想される。また、Acetol が反応 4-5の最終生成物である I2を還元し、

2I-とすることで I3
-の生成を阻害することで、加温によって初期化された PVA-KIゲルを

透明の状態で維持させることに寄与していることも予想できる。今後、化合物 Q につ

いて明らかにすることと、PVA-KIゲルの系での Acetolの生成について検討することで、

より詳細な PVA-KIゲルの初期化反応メカニズムの解明が期待できる。 
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第五章 陽子線照射効果 

 

第一節 緒言 

 

 粒子線・重粒子線治療は、イオン源は線形加速器などによって予備加速され、主にシ

ンクロトロンによって設定したエネルギーに加速されビーム照射される。粒子線・重粒

子線治療で使用される陽子線、炭素線等は、物質へ照射された際の吸収線量分布は物質

中で停止する直前で最大となるブラッグ曲線およびブラッグピークを示す性質がある。

この為、体表面や患部周辺の正常組織への照射の影響を低くすることができ、X線治療

と比較して高い治療効果と、副作用の軽減を図ることができる。 

本研究では、PVA-KI ゲルへ陽子線照射を行い、紫外可視分光光度計による吸光度測

定を行った。本章では吸光度測定結果から PVA-KIゲル中での陽子線の飛程の確認結果

を示す。また、モンテカルロシミュレーションによる計算から、本照射の体系における

飛程およびブラッグピークの確認をし、吸光度解析結果との比較から PVA-KIゲルの陽

子線に対する感度について考察を行う。 
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第二節 陽子線照射実験内容 

 

1. 陽子線照射実験方法 

 照射実験は若狭湾エネルギー研究センターの所有する多目的シンクロトロン・タンデ

ム加速器(W-MAST)を用いて陽子線ビームの照射を行った。イオン源はタンデム型静電

加速器によって加速、シンクロトロン加速器に入射、さらに加速されて出射される。表

5-1 に W-MAST のシンクロトロンの主要スペックについて示す[]。本照射実験における

陽子線エネルギーは 200 MeVである。 

PVA-KIゲル試料は KI9wt%ゲルを使用した。試料は第三章 第二節における測定方法

と同様に、紫外可視分光光度計(Stellar Net 社製 Black Comet)を用いて吸光度測定を行っ

た。図 5-1に試料の設置方法についての様子を示す。吸光度測定用のディスポセルに封

入したゲル試料を 22 本用意し、木製の治具上にビームラインに沿って一列に並べて設

置した。陽子線照射は 4 Gyの照射を 5回、積算で 20 Gyとなるように行い、照射ごと

に吸光度測定を行った。なお、吸収線量は電離箱式線量計で測定された、先頭試料のビ

ーム入射面位置での空気カーマを示している。 

 

表 5-1 シンクロトロンの主要スペック[] 

入射エネルギー 
H+：10 MeV（Bρ = 0.46 Tm） 

He2+, C6+：2.08 MeV（Bρ = 0.42 Tm） 

出射エネルギー 
H+：10 ~ 200 MeV/u （Bρ = 2.15 Tm） 

He2+，C6+：2.08 ~ 55 MeV/u（Bρ = 2.15 Tm） 

運転繰り返し周波数 0.5 Hz 

形式  機能分離型  

ビーム入射法  多重回転入射法  

高周波加速空洞  
ファインメットコア使用のマルチフィード

非同調型加速空洞  

ビーム取り出し法  
電磁石強度一定で、高周波を加える共鳴取

り出し法（拡散共鳴法）  
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図 5-1 陽子線照射前の試料の設置の様子 (図左方向がビーム上流側) 

 

  

2. モンテカルロシミュレーションによる計算 

 計算には粒子・重イオン輸送計算コード Particle and Heavy Ion Transport code System : 

(PHITS)を使用した 32)。Ver. = 3.160、輸送計算には EGS5を用いた。200 MeVの陽子線

ビームの照射を行い、体系の入射位置からの距離に対するエネルギー付与分布について

シミュレートし、PVA-KI ゲル中の陽子線の飛程について確認を行った。ここで、シミ

ュレーションでの試料の体系については、より正確な陽子線の飛程およびブラッグピー

クの位置を計算するために試料の形状を変更して計算を行っている。図 5-2に本計算に

おける試料の体系を示す。WERCでの陽子線照射実験では、試料は光路長 10 mm、壁厚

1.2 mm、高さ約 45 mm のデイスポセルを使用したのに対し、ビームの進行方向におけ

るゲルの充填間隔(光路長)、セルの壁の厚さは一切変更せずに、ビームの入射面を 100 

mm × 100 mmに変更した。また入射する陽子線のビーム径は、試料体系のビーム入射

面より小さくなるように設定した。このことによって、エネルギー付与分布の計算にい

てゲル試料体系の中心部の線束密度を上げることができ、試料の深い位置においてもよ

り正確な陽子線のみの飛程、ブラッグピークの位置を確認することができると考えた。

また、実際の照射実験と比較し、試料体系外へのビームの散乱、相互作用による二次粒

子、放射線の発生が減少するなどの実験との相違が計算結果に影響を与える可能性はあ

るが、本研究の計算目的てあるゲル試料中での陽子線の正確な飛程とブラッグピークの

位置の確認に関しては影響はほとんど無視できると考える。 

 表 5-2 に PHITS での[MATERIAL]セクションで設定した KI9wt%の PVA-KI ゲルの組

成の元素ごとの mol数について示す。PVA-KIゲルの密度は体積と質量の測定から計算

し求め、1.118 g/cm3であった。 
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図 5-2 陽子線照射実験の PHITSの試料体系 

 

 

図 5-2  KI9wt%ゲルの元素別 mol濃度 

Element Amount of material (mol) 

K 9.036E-02 

I 9.036E-02 

Na 3.148E-02 

B 6.296E-02 

C 6.838E-01 

H 1.571E+01 

O 7.784E+00 
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第三節 実験結果および考察 

 

1. 陽子線照射実験結果 

 図 5-3に 20 Gy照射後の試料の様子および後方試料の拡大した様子について示す。図

の右側がビームラインの上流である。20 番目の試料(No.20)の前方で呈色の切れ目が確

認でき、以降の試料ではほぼ透明なままである。これはブラッグピークの特性から陽子

線が停止し、それを反映していると言える。 

 図 5-4に No.19の試料の吸光度スペクトルを、図 5-5に試料 No.19の吸収線量に対す

る 490 nmの吸光度を示す。陽子線照射についても X線照射およびガンマ線照射による

スペクトルと同様に 490 nmに吸収ピークが確認できる。また、490 nmにおける吸光度

も吸収線量に比例して増大することが確認できる。 

 

 

 

図 5-3 20 Gy照射後の試料の様子 

No.22 No.21 No.18 No.19 No.20 
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図 5-4 試料 No.19 の吸光度スペクトル 

 

 

図 5-5 試料 No.19の吸収線量に対する 490 nmにおける吸光度 
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 図 5-6に先頭試料のビーム入射面を 0 mmとした試料の距離に対する吸光度の推移に

ついて示す。ここで、試料のセル 1つ分の幅は、12.5 mmとしている。約 230 mm の位

置、試料 No.19 で吸光度は最大となっている。ここで、吸光度測定は光路長 10 mm の

光学セルを用いているが、本実験での紫外可視分光光度計による測定光の入出射方向を

ビームの進行方向と同方向で測定したため、ここでの吸光度は光路長 10 mm を平均化

されて測定結果とされる。よって、図 5-6では約 230 mmの位置の吸光度が最大である

が、図 5-3 の呈色の様子からもわかるように、陽子線のブラッグピークは約 230 ~ 約

250 mmの間に位置すると考えられる。 

 

 

図 5-6 距離に対する 490 nmにおける吸光度 
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2. モンテカルロシミュレーションによる計算 

 図 5-7に PHITSによる計算の粒子輸送のトラックイメージを示す。また、図 5-8に距

離に対する吸収線量の計算結果を示す。図 5-7から陽子線は 19番目と 20番目の間で停

止しているように確認でき、図 5-8から 233.26 mm付近の位置にブラッグピークが確認

できる。図 5-9 に PHITS による計算結果の距離に対する吸収線量分布と陽子線照射実

験における距離に対する吸光度について比較した図を示す。吸光度は 20 Gy照射時のデ

ータを用いた。PHITSの計算結果は出力されたデータを定数倍している。 

ブラッグピークの位置について、PHITS の計算結果からは、240 mm以前で陽子線の

エネルギーはほぼ全て失っているが、図 5-3 の拡大図の様子からは試料 No.20の前方ま

で呈色しており、PHITSによるブラッグピークの位置よりもわずかに遠い位置で陽子線

が停止しているように見える。この原因として、実際の陽子線照射実験において、例え

ば、光学セルの個体差によって生じる幅の誤差や、幅の 1回の照射ごとの吸光度測定で

試料を動かさなければならないことなど、多数の光学セルを一列に並べて設置している

ことで生じるわずかな隙間や位置のずれが影響していると考える。よってブラッグピー

クの位置は PHITSの計算結果と実験結果はほぼ一致しているといえる。 

陽子線の入射位置 0 mmからブラッグピークの手前の位置までの吸収線量とゲル試料

の吸光度の推移、高さはよく一致しているが、ブラッグピーク付近での吸収線量と照射

実験で測定した吸光度は大きく離れている。これは、前項で記したように測定される吸

光度は光路長間で平均化された値が吸光度となる。実際のブラッグピークは PHITS の

結果からもわかるように非常に狭い範囲であるため、吸光度の測定結果は見かけ上低く

見えるためだと思われる。そこで、PHITS吸収線量分布の出力方法についてメッシュ間

隔を照射実験で用いたセルの幅と同じ 12.5 mm に設定して計算を行った。図 5-10 にメ

ッシュ間隔を変更した PHITS によるブラッグ曲線の計算結果と吸光度測定結果の比較

を示す。PHITS の計算結果のブラッグピークの箇所は距離 225 ~ 237.5 mm の位置で平

均化され、吸収線量は低下した。この比較から PHITS によるブラッグピーク計算結果

はメッシュ幅の変更によって吸光度測定実験結果とより近づくことが分かった。実験で

の試料設置における距離の誤差などの影響を踏まえると、計算結果は実験結果を再現で

きていると考えることができ、PVA-KI ゲルによって陽子線の相対線量の測定が可能で

あることが示唆される。 

また、陽子線照射実験において、紫外可視分光光度計による吸光度の測定光の入出射

方向をビームの進行方向と同方向で測定していた。測定光をビーム進行方向の垂直方向

で測定することで、距離に対する試料の吸光度が光路長で平均値化されることなく、光

学セルの測定光の入出射位置で位置を評価することができると考える。今後、より正確

に PHITSの計算結果との比較と評価を可能とすると考える。 
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図 5-7 計算結果[T-TRACK]出力 

 

 

図 5-8 計算結果[T-DEPOSIT]出力 
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図 5-9 PHITSによるブラッグ曲線の計算結果と、陽子線 20 Gy照射結果の距離に対す

る吸光度の比較 

 

 

図 5-10 メッシュ幅を変更した PHITSによる計算結果と、陽子線 20 Gy照射実験の吸

光度測定結果との比較  
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第四節 結言 

 

 陽子線照射実験を行い、吸光度測定の結果から PVA-KIゲル内の陽子線の飛程を確認

し、ブラッグピークの特性をよく反映すしていることが確認できた。また、PHITSによ

るシミュレーション結果からブラッグピークの位置について正確に確認することがで

き、照射実験と一致することが分かった。さらに、PHITSによるブラッグ曲線のシミュ

レーションにおいて、出力結果のメッシュ幅を照射実験で使用した光学セルの幅と合わ

せることで、ブラッグピーク位置の吸光度と吸収線量がより近づくことが判明し、計算

結果と実験結果はよく一致することが考察でき、PVA-KI ゲルによる陽子線の相対線量

測定を見出した。また、今後、照射実験においてより精密な試料の設置、測定方法をと

ることで更に正確な陽子線による感度の評価を得ることができると示唆された。 
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第六章 PVA-KIゲル線量計測定システムの開発および線量評価手法の検討 

 

第一節 緒言 

 

 本論文の第三章の X 線照射、ガンマ線照射実験や第五章の陽子線照射実験でも記述

してきたように、PVA-KI ゲルの測定および評価には紫外可視分光光度計を使用した吸

光度測定を行ってきた。しかしながら、紫外可視分光光度計による吸光度測定は、使用

する光学セルの光路長の範囲でしか測定ができない。PVA-KI ゲルの場合、呈色箇所と

非呈色箇所の境界は明確に分かれ、容易に色の拡散はしない。そのため、光路長内で呈

色濃度が一定でない場合、測定値はそのセルの光路長分の平均された値として出力され

る。このことは、例えば高 LET 粒子線の照射においてブラッグピーク付近の急激な線

量分布の変化やブラッグピーク位置の線量及び吸光度を、光学セルを用いて測定、評価

するのは困難となる。もう一つの問題点として、距離に対する吸光度を測定しようとし

た場合、測定光の光学セルへのスポット位置に依存し、さらにスポットの面積によって

吸光度情報は平均化される。連続した距離に対する吸光度を測定するには専用の長幅の

セルと走査型の吸光度測定装置を用意する必要がある。 

 本研究では、連続した範囲で PVA-KI ゲルの測定を行う目的とした、PVA-KI ゲル撮

像装置と画像解析ソフトを作製し、画像測定を行い、呈色度合いを RGB 値で解析する

PVA-KIゲル測定システムを開発した。本章ではまず、PVA-KIゲル測定システムの作製

について述べる。そして、PVA-KIゲルに X線照射を行い、本測定システムによる吸収

線量の測定を試みた。また、紫外可視分光光度計による吸光度測定を組み合わせ、RGB

値を吸光度へ変換する線量評価手法を考案し、He イオン照射した PVA-KI ゲルのブラ

ッグ曲線およびブラッグピークの測定を行った。さらにモンテカルロシミュレーション

の計算結果との比較から本線量評価手法の検討と PVA-KIゲルへの粒子線の照射効果に

ついて検討を行った。 
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第二節 PVA-KIゲル測定システム 33) 

 

1. PVA-KIゲル測定システムの概要 

 PVA-KIゲルの吸光度は 490 nmに単一の極大の吸収ピークを示し、吸光度は吸収線量

に比例する。このことから、PVA-KIゲル測定システムは、490 nmに極大を持つ光源を

用いて、放射線照射による PVA-KI ゲルの色を 490 nm の光吸収に伴う色の変化をデジ

タルカメラで撮影し、画像を RGB値に数値化することで、RGB値と吸収線量との関係

を明らかにし、線量測定・評価をする測定システムである。 

光源は距離による光量の減衰を防ぐために、できる限り試料に近接する必要があり、

また、広い範囲を測定する場合、均一に光を照射する必要があるため、面光源を使用が

望ましい。本研究では有機 ELパネルを使用する。白色、青色、緑色、赤色の 4種類の

有機 ELパネルを入手し、ファイバーマルチチャンネル分光器を用いて光スペクトル測

定を行った。図 6-1 に各有機 EL パネルの発光スペクトルを示す。グラフ内の縦点線は

PVA-KI ゲルの吸収波長である 490 nm を示す。各有機 EL の発光スペクトルは白色が

490 nm及び 570 nm、青色が 490 nm、緑色が 520 nm、赤色が 620 nmにピークを示した。

この結果から、490 nmにピークを持つ白色もしくは青色の有機 ELパネルが適応である

と考える。ここで、青色の有機 EL パネルの使用は、PVA-KIゲルの 490nm における吸

光度の増大によって青色の波長が吸収されることで透過光が減少するため、カメラでの

撮影時に暗くなり、吸収線量が増大するにつれて色の正確な識別が困難となる。このこ

とから、570 nmの発光スペクトルを併せ持つ白色の有機 ELパネルが使用に最も適して

いると考えた。 

 

図 6-1 有機 ELの発光スペクトル 
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2. PVA-KIゲル撮像装置の作製 

 装置の作製に用いた器具、材料について以下に列挙する。 

 

使用器具： 

白色有機 ELパネル(G-take社 パネルサイズ 10 mm×10 mm) 

デジタル一眼レフカメラ(Canon EOS Kiss X5) 

レンズ(Canon EF-S 18-15mm F3.5-5.6) 

リモートスイッチ(Canon RS-60E3) 

アイピースカバー(Canon EW-100DBIII) 

三脚(LPL WALKIE POD mini mini) 

カメラ用水準器 

外部電源(Canon AC アダプターキット ACK-E8) 

  

使用材料： 

筒状ケース・筒状ケース固定用底板(CDケース) 

アクリル製角柱(10 mm×10 mm) 

アクリル製板(厚さ 1 mm) 

段ボール製箱 

定規 

厚紙 

 

 図 6-1 に作製した撮像装置の概略図を示す。また、図 6-2 に撮像装置の写真を示す。

測定装置は段ボール製の蓋で遮光されている。カメラの設定について、カメラレンズを

18 mm に設定し、カメラ本体の設定は、ISO 感度を 100、ホワイトバランスは RGB 値

を精度よく測定するために、白色有機 ELを撮影したときの B値が最大 250付近になる

ように設定した。シャッタースピードは、有機 ELの光のちらつきを撮影してしまうこ

とを防ぐために、シャッタースピードは通常の 1/6 とし、記録画素数は 179000 万画素

とした。また、撮影時の手振れをなくすためにリモートスイッチを使用し、カメラ本体

のファインダー接眼窓から光が入ることを防ぐためにアイピースカバーを取り付けた。 
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図 6-2 PVA-KIゲル撮像装置の概略図 

 

 

図 6-3 PVA-KIゲル撮像装置 (左：全体像、右：試料設置個所) 

 

 

3. PVA-KIゲル画像解析ソフトの作製 

 PVA-KI ゲル撮像装置で撮影した画像を解析し、RGB 値を求めるソフトウェアを

Visual Basic 2012 により作成した。本ソフトは bmp、jpg、gifの拡張子画像に対応し、画

面上マウスの位置座標を示す事により、同一地点のデータの取得を可能としている。測

定したデータはクリップボードを介して、Microsoft Excel のワークシートに R, G, Bの

値を個別に直接貼り付けることを可能とする。 
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第三節 X線照射における RGB値測定および吸収線量測定 33) 

 

3.1 RGB値測定 

1. 実験方法 

 試料は KI9 wt%の PVA-KIゲルを特製した矩形セル(PMMA製 ゲル充填部：50 mm×

50 mm×10 mm)に封入し、実験試料とした。図 6-4 に矩形セルに封入した PVAKI ゲル

試料について示す。X 線照射は X 線照射装置(日立 MBR-1520R-4)を使用し、吸収線量

2 Gyの照射を積算で 14 Gyになるよう照射した。照射条件は管電圧：150 kV、管電流：

20 mA、フィルター：Al 0.5 mm + Cu 0.1 mm、焦点距離：400 mmである。図 6-5に X線

照射時の様子を示す。PVA-KIゲルの撮像は照射前と各 2 Gy の照射後に行った。なお、

吸収線量は X 線照射装置に装備されている電離箱式線量計で測定された空気カーマを

示す。 

 

  

図 6-4 PVA-KIゲル撮像用矩形セル    図 6-5 X線照射時の様子 

 

 

2. 実験結果 

 図 6-6に 2 Gy ~ 14 Gy照射後の試料および照射前の PVA-KIゲルを撮像装置で撮影し

た PVA-KIゲルの画像データを示す。2 Gyから赤に呈色し、吸収線量の増大と共に色は

濃くなることが分かる。10 Gy以上では目視においては色の変化の確認はできない。 
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図 6-6 X線照射前後の PVA-KIゲルの画像 
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 図 6-7 に PVA-KI ゲル画像解析ソフトにより図 6-6 の画像を RGB 値に変換した結果

を示す。RGB値は吸収線量の増加とともに減少する傾向にある。R値は傾きが小さく、

G 値は 6Gyまで、B 値は 8Gy まで線形性があった。このことから B 値は吸収線量との

比例関係が R値と G値に比べて優位であることが分かった。この結果から、PVA-KIゲ

ルの RGB値は吸収線量に対して比例して減少することを見出した。 

 

 

図 6-7 吸収線量に対する PVA-KIゲルの RGB値 
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3.2 吸収線量測定 

 

1. 実験方法 

 図 6-7の結果を用いて、図 6-4の矩形セルの試料を立てた状態で上方から X線照射を

行い、距離の変化による吸収線量の測定を行った。図 6-8に照射時の様子について示す。

X 線照射における照射条件は 3.1 の RGB 値測定実験と同じである。X 線照射装置に装

備されている電離箱式線量計のプローブをゲルの液面の高さに合わせ、電離箱のプロー

ブの位置での吸収線量が 8 Gyになるように X 線照射を行った。照射後 PVA-KIゲル撮

像装置で撮影し、PVA-KI ゲルの液面から下方に向けて PVA-KI ゲル画像解析ソフトで

RGB値測定を行った。 

 

 

 

図 6-8 矩形セルを縦置きにした状態での X線照射の様子  



63 

2. 実験結果 

 図 6-9 に PVA-KI ゲル撮像装置にて撮影した照射後の PVA-KI ゲルの画像を示す。セ

ルの上部には空気層があり、ゲルの液面から下方にかけて赤色が薄くなっている。図 6-

10 に図 6-9 の画像を PVA-KI ゲル解析ソフトを用いて画像上方から下方へ垂直に RGB

値に変換した結果を示す。距離は画像内定規から測定し、1 cm = 638 pixel であった。R

値は距離に対してほとんど変化はなく、B 値は G 値に比べ距離に対して変化量が大き

いことが確認できる。これは PVA-KI ゲルの 490 nm における吸光度が増加することに

より図 6-1 に示した白色有機 EL の 490 nm 付近の光の強度が減少しそれに伴い G 値と

B値も減少することを示唆している。しかし、白色有機 ELの 570 nm付近の光は、呈色

した PVA-KIゲルに吸収されず強度は減少しないため、R値の変化がほとんどないこと

が考えられる。 

 次に B 値の結果を用いて、吸収線量に変換することを試みた。図 6-11 に、図 6-7 の

B値の結果について x軸と y軸を反転させ、吸収線量と比例関係を示している 0 Gy ~ 8 

Gy の領域を多項式で近似した結果を示す。図 6-12 に、図 6-10 の B 値の結果と図 6-11

の B値の近似直線が重なるように、それぞれの結果を重ね合わせた図を示す。なお右縦

軸の距離は pixel から cm に変換している。両結果を重ね合わせると、吸収線量は 8 Gy 

~ 3 Gyの範囲で、距離は 0 ~ 1.2 cmの範囲で一致を示した。図 6-13に、図 6-12の結果

を図 6-9の画像に距離をもとに重ね合わせた結果を示す。図 6-8で示したように電離箱

式線量計のプローブの位置が 8 Gy であることから、本実験結果と良い一致を示すこと

が確認でき、距離によって減衰する吸収線量の分布を連続して測定することを可能とし

た。 
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図 6-9 上方から X線照射した PVA-KIゲルの画像 

 

 

 

図 6-10 PVA-KIゲル内の距離に対する RGB値  
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図 6-11 吸収線量に対する B値 

 

 

図 6-12 B値と吸収線量と距離の関係  
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図 6-13 吸収線量と距離の関係 
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第四節 Heイオン照射実験における線量評価手法の検討 34) 

 

 前節で PVA-KIゲル測定システムによって、RGB 値の G 値と B 値が吸収線量に対し

て比例関係にあることが見いだされ、その結果によって線量測定、連続測定が可能とさ

れた。しかし、RGB値は色の指標であって、物理的な意味を持たない。そのため、紫外

可視分光光度計による測定可能な試料の吸光度測定結果と組み合わせる評価手法につ

いて考えた。 

 

1. Heイオン照射実験 

 He イオン照射は若狭湾エネルギー研究センター(WERC)の所有する加速器 W-MAST

を使用した。本照射実験での Heイオンのエネルギーは 220 MeV (55 MeV/u)である。 

 PVA-KIゲルは KI9 wt%ゲルを使用した。ゲルは PMMA製の吸光度測定用のディスポ

セルに封入して実験試料とした。試料は 4本用意し、治具上にビームラインに沿って一

列に並べて設置した。図 6-14 に試料の設置の様子を示す。先頭試料のビーム入射面の

位置を 0 mm とし、この位置での吸収線量が 4 Gyとなる照射を 5 回行った。なお、本

He イオン照射における吸収線量は電離箱式線量計によって測定された空気カーマを示

している。 

試料は紫外可視分光光度計(Stellar Net 社製 Black Comet)を用いて吸光度測定を行っ

た。PVA-KIゲル中の Heイオンの飛程は短いため、測定可能な試料のみ吸光度測定を行

った。また、併せて、PVA-KIゲル撮像装置による撮像を行い、画像から RGB値測定を

行った。両測定は照射前と 4 Gyの照射ごとに行った。 

 

 

図 6-14 Heイオン照射における試料設置の様子(図右方向がビーム上流側)  
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2. Heイオン照射実験結果及び考察 

 図 6-15 に、20 Gy 照射後の試料の様子を、図 6-16 に PVA-KI ゲル撮像装置による撮

影した画像を示す。2本目の試料の中間で呈色は切れており、以降には色の拡散等の呈

色は確認されない。これは Heイオンの飛程を反映しており、ブラッグピークの位置を

示していることを意味する。 

 図 6-17に紫外可視分光光度計による吸光度測定結果を、図 6-18に吸収線量に対する

490 nmにおける吸光度を示す。本照射において、図 6-15、6-16から、2本目の試料はセ

ル内の呈色度合いが不均一であるため、正確に測定可能な先頭の試料のみ吸光度測定を

行った。図 6-17 から、第三章、第五章で示した X 線、ガンマ線、陽子線照射での吸光

度スペクトルと同様に 490 nmに極大を持つことが確認できる。また、図 6-18から吸光

度は吸収線量に対して比例関係にあることも確認できた。 

 

  

図 6-15 20 Gy照射後の試料の様子 

 

 

図 6-16 PVA-KIゲル撮像装置による画像  
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図 6-17 Heイオン照射における先頭試料の吸光度スペクトル 

 

 

図 6-18 先頭試料の吸収線量に対する 490 nmにおける吸光度  
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 次に、図 6-19 に各吸収線量の照射における PVA-KI ゲル撮像装置による画像と RGB

値測定結果を重ね合わせた図を示す。また、図 6-20に吸収線量に対する、各 RGB値に

ついて示す。ゲルの呈色は吸収線量とともに濃くなっており、それに伴い RGB 値の G

値と B 値は減少している。G 値と B 値はブラッグピークの位置に相当すると見られる

位置約 1.8 cm で急激に減少し最小となる。ブラッグピークにおける吸光度の増大によ

って、490 nmの光が吸収されたため G値と B値が減少し、一方 R値は PVA-KIゲルの

吸光度が変化しても R 値に相当する光の吸収に影響がないため、吸収線量が変化して

も変化が見られない。この結果から G 値と B 値はブラッグピークの特性を再現できて

いると考える。なお、1.1 ~ 1.4 cmにおける吸光度の急増減は、2本のディスポセルの壁

の部分を反映していることによる。 

 

 

 

図 6-19 各照射後の PVA-KIゲルの画像と RGB値測定結果  
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図 6-20 吸収線量に対する RGB値 
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 図 6-21 にブラッグピーク位置(18 mm)の RGB 値について示す。吸収線量に対して

RGB 値は比例的に変化しており、線形性を示す。この傾向は、図 6-7 の X 線照射によ

る結果と同様の傾向である。特に G、B 値の傾きは大きいことから、PVA-KI ゲルの評

価には G値と B値を用いることが妥当であると考える。 

 

 

図 6-21 Heイオン照射によるブラッグピーク位置の吸収線量に対する RGB値 
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3. RGB値の吸光度変換による線量評価手法の検討 

 第三章での結果および、図 6-18の結果から、PVA-KIゲルの紫外可視分光光度計によ

って測定した吸光度は吸収線量と比例関係にある。また、図 6-7、図 6-21 の結果から

PVA-KIゲルの RGB値測定結果は吸収線量と比例関係があることが分かった。これらの

事から、PVA-KIゲルの吸光度と RGB 値も比例関係にあるということである。そこで、

測定した RGB値を吸光度へ変換することが可能であることを見出した。以下の式(6-1)、

(6-2)を用いて測定した RGB力吸光度への変換を試みた。 

 

RGBAbs. = (照射前の RGB 値 −  照射後の RGB値)  (6-1) 

 

変換した吸光度 = RGB
Abs.

×
先頭約 10 mm間隔の吸光度

先頭約 10 mm間隔のRGBAbs.
  (6-2) 

 

 ここで、RGBAbs.の Abs. は吸光度を意味する。図 6-19 と図 6-20 の結果から先頭試料

内の RGB値の G値と B値はほぼ平坦であることから、先頭試料範囲での吸光度および

吸収線量分布は一定であると仮定した。また、「先頭約 10 mm間隔」とは先頭試料のこ

とを示し、「先頭約 10 mm間隔の吸光度」は紫外可視分光光度計によって測定された吸

光度を意味する。図 6-22に先頭から 10 mm 間隔における RGB値の RGBAbs.を示す。値

は約 1cm の平均値である。RGBAbs.は吸収線量に対する比例的関係を保っていることが

確認できる。図 6-23 に RGB 値の G 値と B 値について吸光度へ変換した結果を示す。

試料の深さ距離に対する吸光度の変化はブラッグ曲線を呈しており、G値、B値のどち

らもほぼ同じ結果となった。 
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図 6-22 先頭約 1 cm間隔の RGBAbs. 

 

 

 

図 6-23 G値と B値について変換後の吸光度 
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4. RGB値の吸光度変換による線量評価手法の結果と PHITSとの比較 

 次に、RGB 値を変換し算出した吸光度の結果の妥当性を確認するため、モンテカル

ロシミュレーションとの比較を行った。シミュレーション計算には、PHITS (Particle and 

Heavy Ion Transport code System)を使用した。Ver. = 3.160、輸送計算には EGS5を用いた。

220 MeVの Heイオンビームによる照射実験の体系におけるブラッグピークの計算を行

った。図 6-24 に、PHITS による計算結果を示す。計算結果によるブラッグピークの位

置は 18.57 mmであった。 

図 6-25 に、図 6-23 の算出した吸光度と図 6-24 の PHITS によるブラッグピークの計

算結果について示す。PHITSのブラッグピークの位置と、図 6-20および図 6-23で示し

た実験結果から得られたブラッグピークの位置約 18 mm とを比較するとほぼ一致を示

した。次にPHITSの計算結果の出力のメッシュ幅を変更して図 6-23との比較を行った。

メッシュ幅が大きくなるにつれ、PHITS の計算結果のブラッグピークの情報は鈍化し、

ブラッグピーク付近の吸収線量は実験測定結果から算出した吸光度に近づくことが分

かり、メッシュ幅が 3 mmのとき算出した吸光度の結果を再現することができた。 

以上のことから PVA-KIゲル測定システムによる RGB値の測定と、その RGB値の測

定結果から吸光度へ変換する線量評価手法は実際の線量測定を十分可能とすることが

示唆され、PVA-KIゲルが Heイオン照射によるブラッグピークの特性をよく反映し、連

続した距離に対する線量評価を行うことができた。 

 

 

図 6-24 PHITSによる計算結果[T-TRACK]出力  
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図 6-25 測定結果から算出した吸光度と PHITSの計算結果 

 

 

 

図 6-26 メッシュ幅の違いによる PHITS の計算結果と実験測定結果 
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第五節 結言 

 

1. まとめ 

 本研究において PVA-KI ゲルに特化したゲル撮像装置と解析ソフトを組み合わせた

PVA-KI ゲル測定システムを開発した。X 線照射の測定実験においては PVA-KI ゲルの

RGB値測定から X線の距離によって吸収線量が減衰する特性を再現した。RGB値が吸

収線量に対し比例して変化する関係性を見出すことができ、本測定システムによる線量

測定をすることができた。 

 また、He イオン照射の測定実験から、粒子線の特性であるブラッグ曲線およびブラ

ッグピークの特性を反映することが確認できた。さらに本測定システムの測定結果の

RGB値に物理的意味を持たせるために、RGB値を吸光度へ変換する手法を確立させた。

PHITSによるブラッグピークの計算結果との高い一致を確認でき、PHITSのメッシュ幅

を変更することで、実験測定より得られた吸光度と PHITS の吸収線量は接近し、本研

究での RGB値の吸光度変換手法によって算出した結果を再現することができた。 

 以上の一連の結果より PVA-KIゲル測定システムによる測定は、放射線および粒子線

の特性をよく反映し、RGB 値から吸光度へ変換することによる線量評価手法を確立さ

せ、連続した距離に対する線量測定を行うことができた。 

 

2. 今後の展望と課題 

 今後、PVA-KI ゲル撮像装置におけるカメラの撮影画素数の向上やレンズの変更する

ことなどによる PVA-KIゲル測定システムの改良によって、より、高分解能での RGB値

測定を可能とし、更に正確な線量測定、評価をすることが展望される。 
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第七章 総括 

 

 本研究では、放射線治療における正確な線量分布の評価を行うことなどを目標とした

放射線可視化技術として、新規のゲル線量計である PVA-KIゲル線量計の研究開発を行

った。PVA-KIゲルは部分ケン化 PVAと I3
-との錯体形成による赤の呈色反応を利用して

おり、PVA-KI ゲルのオリジナルな特徴として加温による色の初期化反応から再利用性

を持つ。本論文では、各種放射線の照射から、PVA-KI ゲルの特性や反応メカニズムの

解明、吸収線量の測定と線量評価の結果について記述を行った。まず第二章では PVA-

KI ゲルの作製と特徴、呈色反応原理について記述した。第三章以降の各章で得られた

結果を以下にまとめる。 

 第三章では、PVA-KI ゲルに対し、X 線照射およびガンマ線照射を行い、紫外可視分

光光度計による吸光度測定から部分ケン化 PVA と I3
-との錯体形成による 490 nm の吸

収スペクトルを確認し、その吸光度は吸収線量に対して比例して増大することを確認し

た。本実験において X 線照射とガンマ線照射とでは X 線照射の方がより高い感度を示

し、この要因は PVA-KIゲルに含まれるヨウ素の K吸収端エネルギーと本照射実験で使

用した X 線の実効エネルギーの領域が近いことによる増感によるものであると分かっ

た。 

また、PVA-KI ゲルの感度は KI 濃度に依存することが分かり、PVA と I3
-の錯体形成

において、放射線照射によって生成される I3
-の絶対量に影響を与えていることが示唆

された。さらに、部分ケン化 PVA の重合度の変化に対する PVA-KI ゲルの感度の変化

は、吸収線量が 10 Gyを超える領域では、重合度の低い PVAを使用した PVA-KIゲルの

感度が高くなる傾向が確認でき、PVAと I3
-の錯体形成における部分ケン化 PVAの残存

酢酸基の含有量の影響が示された。 

 第四章では、PVA-KI ゲルの特徴である、加温による色の初期化反応の原理について

検討を行った。紫外可視分光光度計にペルチェ温調システムを接続し、加温した状態で

の吸光度測定を行い、PVA-KIゲルの加温時間による吸収スペクトルの変化と、PVAと

I3
-の錯体および I3

-に相当する吸光度の時間分解測定を行った。加温による吸収スペクト

ルの変化からPVAと I3
-の錯体が分離し、さらに I3

-を消失させるような反応を見出した。

また、吸光度の時間分解測定と得られた結果のカーブフィッティングによる反応動力学

的解析を行い、その推定した反応式より PVA-KIゲルの色の初期化反応メカニズムにつ

いて明らかにすることができた。 

 第五章では、より高い治療効果と副作用の軽減が図られる粒子線治療として、主に使

用される陽子線について、陽子線に対する感度、粒子線照射によるブラッグピークの特

性について確認を行った。陽子線の照射による呈色から、PVA-KI ゲル内における陽子

線の飛程とブラッグピークに相当する呈色の切れ目を確認できた。吸光度の測定の結果

からも同様に陽子線の飛程およびブラッグピークの測定を試みた。紫外可視分光光度計
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による吸光度測定の結果から、ブラッグピークのおおよその位置について確認できた。 

 さらに、モンテカルロシミュレーションの PHITS による計算結果との比較から、ブ

ラッグピークの正確な位置を確認し、照射実験の結果とよく一致することが分かった。

また、PHITSによる計算において、出力結果のメッシュ幅を照射実験で使用した吸光度

測定用の光学ディスポセルの幅に合わせて計算したところ、ブラッグピーク付近の測定

による吸光度と計算による吸収線量が接近することが判明し、吸光度測定結果は陽子線

照射によるブラッグ曲線をよく再現することができ、PVA-KI ゲルによる陽子線の相対

線量の測定が可能であることを見出した。 

 第六章では、連続した距離に対する線量測定を可能とし、かつ、PVA-KI ゲルに特化

した測定装置と解析ソフトからなる PVA-KIゲル測定システムを開発した。本システム

は、PVA-KIゲルの 490 nm の光吸収に伴う色の変化を測定するために、白色の有機 EL

パネルを光源に使用した PVA-KI ゲルの撮像装置によって PVA-KI ゲルの画像を撮影す

る。撮影された画像を Visual Basic 2012 によって作製したソフトウェアによって RGB

値として数値化することで、RGB値と吸収線量の関係を明らかにし、線量測定・評価を

目的とした PVA-KIゲル専用の測定システムである。 

 PVA-KI ゲル測定システム用に作製した特性の矩形セルを用いて X 線照射を行い、

RGB値の測定結果は吸収線量と比例の関係にあることが判明し、特に B値は 2 Gyから

8 Gy にかけて線形性を持つことが分かった。さらに、X 線の吸収線量の距離による減

衰の測定を行った。PVA-KIゲルは X線の照射窓からの距離に応じて赤色が薄くなる様

子が確認でき、PVA-KI ゲル測定システムによる測定結果と、先の吸収線量に対する B

値の測定結果と組み合わせることで、距離によって減衰する吸収線量の分布を連続して

測定することを可能とした。 

 さらに、Heイオン照射において PVA-KIゲル測定システムによる測定を行った。測定

結果は粒子線の特性であるブラッグ曲線およびブラッグピークの特性を反映しており、

正確なブラッグピークの位置の確認をすることができた。 

PVA-KIゲルの吸光度は吸収線量に対して比例して増加することと、RGB値が吸収線

量に対して比例して変化することが判明したことで、PVA-KIゲルの RGB値と吸光度も

同様に比例関係であることを見出し、PVA-KIゲルによって測定した RGB値を紫外可視

分光光度計によって測定した吸光度で換算することで RGB 値を吸光度へ変換する線量

評価手法を考案し、Heイオン照射の結果について本線量評価手法を適応させた。PHITS

によるブラッグピークの計算結果との高い一致を確認でき、PHITSのメッシュ幅を変更

することで、実験測定より得られた吸光度と PHITS の吸収線量は接近し、本研究での

RGB 値の吸光度変換手法によって算出した結果を再現することができた。この結果か

ら線量評価手法を確立させ、連続した距離に対する線量測定を行うことができた。 

以上が本研究において得られた結果である。今後より詳しい反応メカニズムの解明と

詳細な環境特性の調査によって、実用化へ近づくことができると考える。 
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