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研究成果の概要（和文）：少量の水分散ナノクレイ(2wt%)のみをゲル化剤とし鉄イオンを加えることで作られる
チキソトロピックゲル線量計を開発した。この線量計はナノサイズの高い吸着機能により、ゲルへの放射線照射
によって生じる生成物の分布が保存され、三次元的な線量分布を評価できる。特に、重粒子線用のゲル線量計と
して機能する唯一の三次元線量計である。従来のフリッケゲル線量計に対して、放射線誘起の反応メカニズムは
大きく異なっており、クレイゲル中では水和電子による鉄の還元反応が進行することで、LET非依存の感度特性
を有することが明らかになった。その他にも、適したラジカル捕捉剤の添加によるLET依存性の変化の結果も得
ることできた。

研究成果の概要（英文）：We report a nanocomposite Fricke gel (NC-FG) dosimeter prepared using only 
Fe2+ and nanoclay in water, without any organic gelling agents. This dosimeter gels due to its 
thixotropic properties and exhibits linear energy transfer (LET)-independent radiological properties
 under carbon ion beam irradiation. The radiation sensitivity of this dosimeter was three times 
higher than that reported previously for a similar dosimeter containing gelatin. A further increase 
in the radiation sensitivity was observed upon addition of the hydrated electron scavenger N2O, 
suggesting the reduction of Fe3+ by a hydrated electron. LET-dependent variations of the 
contributions of OH radicals and hydrated electrons compensate each other in the oxidation yield of 
NC-FG. This is the main mechanism of the suppression of LET effcts in the Bragg peak compared to 
conventional Fricke dosimeters. 

研究分野： 放射線化学

キーワード： ゲル線量計　フリッケゲル　ナノクレイ　MRI　重粒子線　線量分布測定　ナノコンポジットゲル　LET
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1. 研究開始当初の背景 

重粒子線がん治療において計画される三

次元線量分布の高精度な測定法の開発が進

められている。重粒子線の線量分布は入射表

面で低く、粒子が止まる直前で最もエネルギ

ー付与が高い線量のピーク(ブラッグピー

ク)を示す。このブラッグピークをがん細胞

に重ね合わせることで、低侵襲ながん治療を

行っている。重粒子が物質中を通過する際に

その飛跡に沿って単位長さ当りに与えられ

るエネルギー量は LET [eV/nm] (Linear Ene

rgy Transfer)と呼び、例えば、ブラッグピ

ークでは入射表面と比べると一桁以上の増

加を示す。このように優れた特長を有する重

粒子線ではあるが、その三次元線量分布測定

は他の X線やガンマ線などの低 LET放射線と

比べると難しくなる。それは、多くの線量計

(固体/ゲル状のほぼ全ての線量計)において、

重粒子線の LET の増加に伴い、感度特性が減

少してしまうためである。正確な三次元線量

分布の評価にはLETの変化に応じた線量計の

感度特性の補正が必要となる[1]。 

鉄の Fe2+から Fe3+への酸化反応を利用した

三次元フリッケゲル線量計も同様にLETに依

存した感度特性を持つが、近年、申請者は脱

気環境下で水分散ナノクレイを加えフリッ

ケゲル(NC-FG: ナノコンポジットフリッケ

ゲル)を調製すると LET 非依存の感度特性を

持ち、唯一の重粒子線の三次元線量計となる

ことを報告した[2]。一方で、NC-FG の反応メ

カニズムやより詳細な組成条件の影響に関

しては明らかになっておらず、重粒子線用の

ゲル線量計のさらなる改良に向けて、追究が

必要であった。 

2. 研究の目的 

本研究の目的は、LET に依存しない感度特

性を有するゲル線量計(NC-FG)の試料調製条

件の最適化と反応メカニズムの理解並びに、

これらの知見と基にしたLET依存性制御方法

の検討である。 

3. 研究の方法 

水溶液線量計としてよく知られるフリッ

ケ水溶液線量計は、Fe2+から Fe3+への酸化反応

を利用した線量計である[3]。水の放射線分

解により生じる化学種との反応による鉄の

酸化反応量は化学量論的に説明することが

できる。主要な水の放射線分解生成物は水和

電子(eaq
－)、水素原子(H)、OH ラジカル(OH)、

過酸化水素(H2O2)などがあり、それぞれの単

位エネルギーあたりに生成する量: 収率 [

molJ－1]は G値と呼ぶ。それぞれ、G(eaq
－)、G

(H)、G(OH)、G(OH)、G(H2O2)はこれまでに良

く評価されている。フリッケ水溶液線量計の

感度特性はLETに依存する水の放射線分解ラ

ジカルの収率から次式のように説明される。 

G(Fe3+) = 3G(H) + G(OH) + 2G(H2O2) 

ゼラチンなどのゲル化剤を加えたフリッ

ケゲルにおいては、それぞれの水分解ラジカ

ルとの反応がゼラチンに対して進行するも

のの、前述のフリッケ水溶液と類似した鉄の

酸化反応が進む。つまり、LET 増加に伴った

G(OH)や G(H)などの収率の減少によって、最

終的なFe3+の収率G(Fe3+)がLET増加に応じて

減少することになる。NC-FG(ナノコンポジッ

トフリッケゲル)においては、酸化反応過程

においてLET増加に伴う感度の低下を相殺す

る何らかの増感効果が生じている。本研究で

は以下の項目を追究し組成条件の最適化、及

び反応メカニズムの解明に成功した。 

(1) Ar ビームにおける特性評価 

(2) 組成条件の最適化 

(3) ラジカル捕捉剤の添加 

詳細な調製条件、手法は引用文献を参照さ

れたい。それぞれ、調製した NC-FG は放射線

医学総合研究所にある重粒子線加速器施設 H

IMAC にて照射実験を行い、数週間後に照射し

た NC-FG に対して MRI 測定を行い、緩和速度

(R1=1/T1)の分布を評価し、吸収線量もしくは

物理線量分布との比較を行った。 

４．研究成果 



(1) Ar ビームにおける特性評価[4] 
40Ar18+ 500 MeV/uを照射後に得られるNC-F

G の R1分布を評価した。電離箱測定により得

られる物理線量分布との比較したところ、炭

素線照射時と同様に、アルゴンビームの物理

線量分布も良く再現することが明らかにな

った。Ar の LET は最大で 3000 eV/nm 近い値

を有するが、より高 LET 領域でも線量応答の

感度が低下せず、物理線量を評価することが

できることが示された。 

(2) 組成条件の最適化検討結果[4] 
12C6+ 290 MeV/u を照射後に得られる NC-FG

の R1分布を評価した。網羅的に組成条件を変

更した際に得られる R1 分布は入射表面で規

格化して比較した。どの組成条件においても

R1分布に鋭いピークが見られ、物理線量分布

を良く再現する特長に変化は見られなかっ

た。一方で、感度特性(規格化しない場合)は

組成条件によって大きく変化した。 

例えば、過塩素酸濃度を変えた場合、その

濃度が 50 mM 以上になると感度が消失した。

これに対し、過塩素酸を全く加えない場合で

も反応が進行することがわかった。これらの

結果は従来のフリッケゲル線量計の特性と

大きく異なった性質であり、かつ酸性条件が

必要とされていないことを示している。 

クレイ濃度を変えた場合では、0.75 wt%よ

りも少ない濃度では感度が著しく減少して

いくことが分かった。この結果から酸化反応

自体にクレイが必要不可欠であることが明

らかになった。 

次に、鉄濃度を変化させた場合、鉄濃度増

加に伴った感度の増加を観測しており、何ら

かの酸化反応の競争反応が起きていること

が分かった。 

以上より、網羅的に組成条件を変更したと

ころ、従来のフリッケゲル線量計の示す特徴

と大きく異なることが分かった。特に、NC-F

G では酸性条件にする必要がなく、中性条件

で調製できるため、ゼラチンによるゲル化が

必要となくなり、クレイのみのゲルが作成可

能となった。このクレイのみのゲルはチキソ

トロピーにより、固形状態を保つ。 

次に、ゼラチンを含まない NC-FG の線量応

答特性の評価を進めた。入射表面線量を 0～3

20 Gy まで変えると線量増加に従った R1の増

加が観測された。ゼラチンを用いた NC-FG と

比べると、3.4 倍の感度の増加に至ることが

分かった。つまり、ゼラチンは NC-FG におい

て、ラジカル捕捉剤としてのみ働いており、

固形化のみならず、酸化反応においても不必

要であったことが分かった。[5] 

(3) ラジカル捕捉剤の添加[5] 

2 wt% ナノクレイと 1 mM の硫酸第一鉄か

ら脱気調製した NC-FG を基準として、ラジカ

ル捕捉剤をそれぞれ添加した際に得られる

線量応答分布を比較した。N2O ガスや 1 mM 

硝酸ナトリウム、7 mM セレン酸ナトリウム

を添加した系ではさらに感度が増加した。ゼ

ラチンを含んだ NC-FG に対しては 7.2倍にも

なった。一方で、物理線量分布と比べるとブ

ラッグピーク近辺でピークがなだらかにな

っており、LET 増加に従った感度低下が生じ

ていると示唆された。 

脱気系と N2O 飽和系の違いは次の反応が影

響していると考えられ、 

N2O + eaq
－ (+H2O)→ OH + OH－ + N2 

電子から OH への変換が感度の増加に寄与す

ると推測される。これにもとづき、簡易的な

化学量論的関係の評価として、感度増加量の

分布 [G(Fe3+)N2O － G(Fe3+)脱気]と、各深さに

おけるLETの値から求めた照射後1sにおけ

る G(eaq
－)を比較した結果、感度増加は G(eaq

－)の2倍と非常に良く一致することが分かっ

た。ここで、eaq
－による Fe3+の還元反応を仮

定する。脱気系で G(Fe3+) = (－G(eaq
－)+その

他)、N2O 系で G(Fe3+) = (+G(eaq
－)+その他)と

なり、差は 2G(eaq
－)であり、結果を説明する

ことができる。つまり、放射線照射時に OH

による酸化反応と eaq
－による還元反応が同時



に進行していることが分かった。さらに、上

述の反応機構においては OH 収率の LET 依存

性と eaq
－の収率の LET 依存性がお互いに相殺

されるため、NC-FG が LET に依存しない感度

応答示す主要な要因が明らかになった。 
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