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研究成果の概要（和文）：本研究では、ゲルの機械的特性、透明性、白濁度合いの評価に基づき、ポリマーゲル線量計
用のゲルに放射線橋かけ技術により作製したヒドロキシプロピルセルロース(HPC)ゲルを、モノマーに2-ヒドロキシエ
チルメタクリレート(HEMA)とポリエチレングリコールジメタクリレート(9G)を選定した。HPCゲル、HEMA、9G、さらに
脱酸素剤から成る新規ポリマーゲル線量計にγ線を照射すると、1 Gyで白濁を視認できた。ポリマーゲル線量計の白濁
度合い（吸光度）は、10 Gyまでの線量増加に伴いほぼ直線的に増加した。HEMA、9G、脱酸素剤の組成比や濃度を調節
することで、放射線感度を制御できることを見出した。

研究成果の概要（英文）：Polymer gel dosimeters based on radiation-crosslinked hydroxypropyl cellulose (HPC
) gel were prepared, which comprised 2-hydroxyethyl methacrylate (HEMA) and polyethylene glycol dimethacry
late (9G) as less toxic monomers and tetrakis (hydroxylmethyl) phosphonium chloride (THPC) as an antioxida
nt. The polymer gel dosimeters showed cloudiness at only 1 Gy by exposing to 60Co &#61543;-ray, in which t
he cloudiness increased approximately linearly with the dose up to 10 Gy. At the same dose, the increase i
n the cloudiness appeared with increasing concentration of 9G. It was found that the dose response depende
d on the composition ratio between HEMA, 9G and THPC.
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１．研究開始当初の背景 
近年、放射線治療装置の高度化にともない、
標的となるガン病巣には有効な線量を、そし
て病巣周囲の正常組織には放射線障害を起
こさない程度の線量を照射する放射線治療
が可能になってきた。このような高度放射線
治療を行う際には、Ｘ線ＣＴやＭＲＩなどに
よりガン病巣の部位や形状等を予め特定し
ておき、得られた情報をもとに線量や照射方
法などの綿密な放射線治療計画が策定され
る。策定した計画上の線量分布（患部の形状
に即した立体的な線量分布）は、人体を模擬
したファントムに電離箱線量計やフィルム
線量計をセットして計測した結果と比較さ
れる。放射線治療の品質を適切に管理するた
めにも、従来の点や面での測定に替わり、空
間的な（３次元）線量分布の計測が要求され
ている。この３次元の線量分布を計測可能な
線量計として、ポリマーゲル線量計が注目を
集めている。 
ゲルマトリクスとモノマー水溶液から成
るポリマーゲル線量計は、線量に応じてゲル
中にポリマーが生成・析出する現象を利用し
ており、ポリマー生成量（白濁度合い）から
線量を見積もることができる。生成したポリ
マーがゲル内を拡散し難くいため白濁が経
時的に安定であることも特徴である。既報の
ポリマーゲル線量計のゲルマトリクスには、
調製し易いゼラチンゲルが多く用いられて
いるが、調製し易い反面、再溶解が懸念され
ることから熱的安定性向上が課題である。さ
らに、ゼラチンゲルは照射前から若干着色し
ていることから透明なマトリクスが求めら
れている。また、モノマーには、アクリルア
ミドなど有害な化学薬品（毒劇物）が使用さ
れていることから、使用するモノマーの毒性
低減も課題である。 
研究代表者は、放射線橋かけ技術を用いて
多糖類ゲルを作製し、吸水性や生分解性など
特性評価を行うとともに、土壌改良材の開発
など応用研究に取り組んできた。 
 
２．研究の目的 
放射線橋かけ多糖類ゲルと低毒性モノマ
ーを使用することで、上述の課題を克服した
新規ポリマーゲル線量計が作製できると考
え、本研究を着想するに至った。具体的な研
究の目的は、以下の通りである。 
(1) 多糖類の種類や濃度、ゲル作製時の線量
など、ポリマーゲル線量計のゲルマトリクス
に最適な作製条件を明らかにする。 
(2) 放射線橋かけ多糖類ゲルをマトリクス
としたポリマーゲル線量計の白濁化に及ぼ
すモノマーの種類や濃度の影響を明らかに
する。 
 
３．研究の方法 
(1) 多糖類ゲルの作製 
 メチルセルロース(MC)、ヒドロキシプロピ
ルメチルセルロース(HPMC)、ヒドロキシプロ

ピルセルロース(HPC)などのセルロース誘導
体を水と混練し、20 wt%のペースト状試料を
調製した。ペースト状試料をプレスにより成
膜した後、日本原子力研究開発機構 高崎量
子応用研究所の電子加速器を利用して、電子
線(2 MeV, 2 mA)を最大 70 kGy 照射し、放射
線橋かけ多糖類ゲルを作製した。 
(2) 多糖類ゲルの物性 
 放射線橋かけ多糖類ゲルのゲル分率（仕込
み重量に対する不溶化分重量の割合）、及び
膨潤度（1 g の乾燥ゲルが吸収する溶液の重
量）を算出した。レオメーター／山電製を用
いて圧縮試験を行い、ゲルの強度、弾性率を
評価した。ヘイズメーターによるヘイズ測定
と紫外可視分光光度計による透過率測定か
らゲルの透明性を評価した。 
(3) ポリマーゲル線量計の作製 
 水洗浄・乾燥した HPC ゲルを 5 wt%のモノ
マー水溶液（2-ヒドロキシエチルメタクリレ
ート、2-ヒドロキシプロピルメタクリレート、
メトキシエチルメタクリレート、エトキシエ
チルメタクリレート、トリエチレングリコー
ルモノメチルエーテルモノメタクリレート、
ポリエチレングリコールジメタクリレート、
N-ビニルピロリドン、アクリロイルモルホリ
ン、N-ヒドロキシメチルアクリルアミド、N-
ヒドロキシエチルアクリルアミド、N-メトキ
シメチルメタクリルアミド、メチレンビスア
クリルアミドの12種類のモノマーの中から2
つ選択し、組成比を変えて調製した水溶液）
に浸漬した。各モノマー水溶液で膨潤したゲ
ルを真空パックし、新規ポリマーゲル線量計
とした。 
(4) 白濁度合いの評価 
 作製したポリマーゲル線量計に対して、日
本原子力研究開発機構 高崎量子応用研究所
において、コバルト 60 線源からのγ線を所
定線量照射した。照射後のサンプルの透過率
（吸光度）を紫外可視分光光度計／日立ハイ
テク製により測定し、白濁度合いを評価した。 
 
４．研究成果 
(1) 主な研究成果 
 放射線橋かけ技術により作製したHPCゲル
のゲル分率、及び膨潤度を図 1に示す。ゲル
分率は、わずか 10 kGy で 75%を示し、50 kGy
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図１ HPCゲルのゲル分率と膨潤度



でほぼ一定となり、約 90%に達した。膨潤度
は 10 kGy から 70 kGy までの線量増加に伴い
約 25 から 8 にまで低下した。これは架橋構
造の形成により網目が密になり、水を吸収し
難くなったためである。また、MC ゲルと HPMC
ゲルも線量に対して同様の挙動を示し、ゲル
分率は 50 kGy で約 80%に達し、膨潤度は約
15 にまで低下した。いずれの多糖類でも、線
量を調節することで、ゲルの吸水性を制御で
きることが分かった。 
膨潤度がほぼ同じ MC, HPMC, HPC ゲルを選
択し、圧縮試験を行った結果を図２に示す。
弾性率は MC, HPMC, HPC の順に低下し、破断
強度は MC, HPMC, HPC の順に増加し、HPC ゲ
ルがもっとも柔らかく破れ難いことが分か
った。また、MC, HPMC, HPC ゲルの透過率は、
MC 84%, HPMC 96%、HPC ゲル 99%を示し、HPC
ゲルが最も透明なゲル材料であった。ポリマ
ーゲル線量計では、白濁度の変化を視覚的に
判断・評価する必要があることから、ゲルの
透明性は重要な因子である。従って、ゲル線
量計のマトリクスとしては、HPC ゲルが最適
であることが分かった。 

膨潤度の高い 10 kGy 照射により得た HPC
ゲルをマトリクスとして選択し、モノマー溶
液の組成を変えて 27 種類のポリマーゲル線
量計を作製した。ゲルの膨潤度は、各モノマ
ー水溶液中で約 25 を示し、モノマーの種類・
組成に依存せず均一に膨潤することが分か
った。27 種類のポリマーゲル線量計は、すべ
て透明であった。作製したポリマーゲル線量
計にγ線を 10 Gy 照射し、目視観察した結果、
27 種類中 18 種類が白濁を視認することがで
きた。とりわけ、2-ヒドロキシエチルメタク
リレート(HEMA)とポリエチレングリコール
ジメタクリレート(9G)を含むゲル線量計は、
アクリルアミド系モノマーを含むものに比
べ白濁したことから、HEMA と 9G がポリマー
ゲル線量計に有用なモノマーであることが
分かった。 
HEMA と 9G を含むポリマーゲル線量計は、
線量の増加に伴い、徐々に白濁した。中でも、
2 wt%の HEMA, 3 wt%の 9G を含むポリマーゲ
ル線量計は、わずか 1 Gy の照射で白濁を視
認できた（写真１）。HEMA と 9G を含むポリマ
ーゲル線量計の吸光度を図３に示す。各ポリ

マーゲル線量計の吸光度は、10 Gy までの線
量増加に伴いほぼ直線的に増加した。9Gの濃
度（組成比）が高いほど、高い吸光度を示し、
放射線感受性は 9G 濃度に依存することが分
かった。これは、反応性の高い二官能性モノ
マーの 9G が増えるに従い、白濁化因子であ
るポリマーの生成量が増加したためと考え
られた。 

 (2) 国内外における位置づけとインパクト 
既報のポリマーゲル線量計では、物理架橋
ゲルが用いられていたため、熱的安定性が課
題であったが、本研究では、放射線橋かけ技
術で作製した化学架橋多糖類ゲルをマトリ
クスに利用することで、課題を克服できた。
また本研究では、HEMA などのメタクリル酸エ
ステルモノマーを選定し、毒性低減を図り、
放射線治療線量（2 Gy 程度）の線量を検出可
能なポリマーゲル線量計の作製に成功した。
さらに、使用するモノマーの組成比等を制御
することで、放射線感度を制御できることを
明らかにした。本研究の成果は、日本医学物
理学会の学術大会優秀研究賞を受賞するな
ど、当該分野での研究者から注目を集めた。 
(3) 今後の展望 
 本研究では、コバルト６０線源からのγ線
の線量に応じて白濁するポリマーゲル線量
計の作製に成功した。しかし、線エネルギー
付与の高い粒子線に対しては白濁度合いが
低下することから、炭素線による高度放射線
治療でも使用可能なポリマーゲル線量計と
するために、感度の向上を図る必要がある。 
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図２ 放射線橋かけ多糖類ゲルの破断強度と
弾性率の関係
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写真１ 未照射とγ線照射後のポリマーゲル線量計
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図３ HEMA, 9G, THPCから成るポリマーゲル線量計
の線量応答性。HEMA/9G濃度は、(○) 4/1 wt%, (□) 
3/2 wt%, (△) 2/3 wt%、THPC濃度は、0.16 wt%。
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