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研究成果の概要（和文）：マイクロビーム放射線治療（Microbeam Radiation Therapy; MRT）はシンクロトロン
X線を用いた将来のがん治療法として期待される手法である。MRTでは微小平板構造を持つ高線量X線ビーム（マ
イクロビーム）を患部に照射することにより癌組織を破壊する。但し、構造が微細であるためその分布計測が困
難であり、これまでに唯一Smを用いたRPL材料を用いてその正確な計測が実現されている。一方、RPL材料の選択
の幅が少なく更なる材料探索が求められている。本研究では新たな結晶やセラミック材料を開発し、その特性評
価を行った。

研究成果の概要（英文）：Microbeam Radiation Therapy (MRT) is a future radiation therapy technique 
using micro-planar beams of X-rays produced by synchrotrons. Despite the promising therapy effects, 
the micro-distribution of X-rays is so fine that there is only one measurement technique that 
successfully resolved the micro-patterns using Sm-doped RPL materials. On the other hand, there are 
limited number of materials known to show RPL. In this study, we have developed several different 
new materials in the form of crystal and ceramic showing RPL effects and characterized their RPL 
properties in detail.

研究分野：放射線計測
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１．研究開始当初の背景 
マイクロビーム放射線治療（Microbeam 
Radiation Therapy; MRT）はシンクロトロン
X 線を用いた将来のがん治療法として期待さ
れる手法である。MRT では微小平板構造を持
つ高線量 X線ビーム（マイクロビーム）を患
部に照射することにより癌組織を破壊する。
一方で健康な組織は効果的に回復し、治療を
行う事ができる[Slatkin et al., Med. Phys., 
19, p1395, 1992]。しかしながら、マイクロ
ビーム中における線量の分布を高精度に計
測するためには数 μm の空間分解能および 5
－1000Gy の高線量の検出能力を併せ持つ技
術が必須であり、現存する検出技術ではこれ
らの両立ができず、臨床応用への大きな隔た
りとなっている。国内では SPring-8 にてマ
イクロビーム照射実験設備が整っており、動
物を用いた実験やシミュレーションによる
マイクロビーム中の X線量分布の予測、上条
件を完全に満たさないが従来の計測手法（線
量測定フィルム等）を用いた実験が行われて
きた。一方、国外ではフランスの European 
Synchrotron Radiation Facility (ESRF)，
オーストラリアの Australian Synchrotron
およびカナダの Canadian Light Source（CLS）
で盛んに研究が進められ、独自のマイクロビ
ーム線量分布計測技術の開発が進められて
いる。現在、特に開発の進む計測技術は（1）
X 線照射によるポリマー （PMMA） 中の光透
過率の変化を利用した手法、(2)Al2O3:C,Mg
のラジオフォトルミネッセンス (RPL) 特性
を利用した手法、（3）シリコンストリップ検
出器によるものが挙げられるが、いずれの手
法においても分解能およびダイナミックレ
ンジが不十分であり、さらなる改善が求めら
れる [E. Brauer-Krisch et al., AIP Conf. 
Series, 1266, pp.89-97, 2010]。 
このような中、CLS ではサスカチュワン大
学Kasap教授の研究グループと共同で独自の
線量計測技術開発が積極的に行われ、現時点
において唯一上記条件を満たす検出技術の
開発に成功し、世界で始めてマイクロビーム
X 線量分布の計測を高精度で実現した[Okada 
et al., App. Phys. Letters, 121105, 2011]。
当研究では主にガラスや結晶化ガラス中に
添加した Smの RPL 効果を利用する。これは、
X 線照射に比例する Sm の価数変化（3 価→2
価）を用い、各々の特徴的な電子遷移に伴う
蛍光スペクトルの変化量から照射X線量を見
積もる。さらに、これら RPL 材料中に線量分
布を2次元で記録したものを共焦点蛍光顕微
鏡を用いる事により高解像度の空間分解能
を実現する。 
当該手法で Sm ドープフルオロアルミネー
ト、フルオロフォスフェートおよび CaF2ナノ
結晶を含む結晶化ガラスをX線検出材料とし
て用いた場合、ダイナミックレンジおよび解
像度の両面でマイクロビーム計測条件を満
たす事が確認され、世界で初めてマイクロビ
ーム中の線量分布プロファイル計測を高精

度で実現した。申請者は上記の Kasap 教授の
下、サスカチュワン大学の博士課程の学生と
して、また学位取得後は博士研究員として 4
年間に渡り研究プロジェクトの発足から本
計測技術開発に従事し、研究の中核を担って
きた。その結果、当該手法を用いる事で、解
像度・ダイナミックレンジの面で優れた線量
検出が実現できる事を示し、加えて検出材料
が再利用可能であることも示した。当該手法
はマイクロビームの品質保証や校正を目的
とした用途には非常に有効な手法である一
方、これら検出材料は X線に対する透過性が
低い為、実際の放射線治療中モニタ用途には
適さない。そのため生体等価性が高く、マイ
クロビームの計測に必要なダイナミックレ
ンジおよび解像度を満たすRPL材料の探索が
急務である。 

 
２．研究の目的 
従来の研究で用いた Sm 添加材料はホスト
主成分として多くの重元素を有するもので
あった。その為、検出プレートを患者の上流
側で設置した時に多くのX線ビームを吸収し
てしまい、治療の為の X線が患者に届かない
問題点が挙げられる。本研究では軽元素で構
成する Sm 添加無機蛍光体材料を合成し、そ
の RPL特性ならびに MRT応用への考察を行う
事を目的とする。 

 
３．研究の方法 
本研究は合成、材料評価および放射線応答
評価から構成し、作製した材料の評価結果を
フィードバックする事により材料の最適化
を狙う。単結晶材料は主にフローティングゾ
ーン法およびブリッジマン法による融液成
長による合成を行った。一方、セラミックス
材料は大気焼成および放電プラズマ焼結法
による還元・加圧焼成による固相反応による
合成を行った。合成したサンプルは組成およ
び構造解析の対象となり、目的とする材料が
得られているか否かを評価した。また、得ら
れた材料は基礎特性としてそのフォトルミ
ネッセンス（PL）特性を評価し、さらに放射
線応答特性としてシンチレーション、熱ルミ
ネッセンス（TSL）および RPL 特性を評価し
た。 
 
４．研究成果 
本研究を通して複数の材料中において Sm
による RPL の発現を確認したが、研究開始当
初に対象としていた Al2O3、MgO および LiF 中
においては単結晶やセラミックスに関わら
ず効果的なRPLが確認されなかった。これは、
ホストのカチオンイオンと Sm のイオン半径
の差が大きく、結晶中に固溶しなかった事が
大きな要因であると考えられる。通常、希土
類イオンの真空束縛エネルギー準位は価数
によって変化し、3 価の場合は禁制帯中の価
電子帯付近に位置し、2 価の場合は 3 価より
も 高 い 位 置 を と る [Dorenbos, J. 



Phys.:Condens. Matter, 15, 8417-8434, 
2003]。ここで、Sm イオンが 2 価に変化する
為には、禁制帯の幅（即ちバンドギャップエ
ネルギー）が十分に広くある必要がある。さ
もなければ、Sm3+に捕獲された電子は伝導帯
へ流され、安定な Sm2+の状態を得る事ができ
ない。 
本研究では Sm の価数変化を発現する材料
の探索を進める為、さらに異なった材料につ
いて検証を行った。その中でも CsBr や KBr
の臭化物中において Sm の RPL が発現する事
を明らかになった。図 1 に CsBr および KBr
による X 線照射前後に計測した PL スペクト
ルを比較する。両材料中において X線を照射
する事により近赤外領域において新たな発
光が発現する事が確認できる。これら発光起
源は励起スペクトルおよび発光寿命より Sm2+

イオンである事が認められた。即ち、放射線
を照射する事により、Sm3+が還元され Sm2+に変
化したと考えられる。CsBr および KBr のバン
ドギャップエネルギーはそれぞれ7.3および
7.8eV と広く、安定な Sm2+イオンを形成する
には十分なバンド幅であると考えられる。ま
た、Cs のイオン半径は Sm と同等であるが、K
はかなり小さいため、置換型固溶は考えづら
い。従って、KBr:Sm は侵入型の固溶体である
と考えられる。 

 

図 1 Sm 添加 CsBr および KBr の X 線照射前
後における PL スペクトル。 

図 2に CsBr および KBr の線量応答特性を
示す。CsBr においてはおよそ 1mGy より感度
を有し、10Gy に至るまで直線的な応答を示す
事が確認された。一方で KBr においても同様
に 1mGy より感度が得られたが、高線量にお
いては RPL 応答の増加率が低くなり、飽和の
傾向がみられた。マイクロビーム放射線治療
での利用を考えた場合、1000Gy までの感度を
必要とする為KBrは十分なダイナミックレン
ジを持たないと言える。一方 CsBr は更なる
高線量域での感度を有する可能性が考えら

れるが、構成元素は重く、生体被ばく線量の
計測を必要とするマイクロビーム放射線治
療への応用へは改善の余地がある。 
CsBr はマンモグラフィなどに使われるイ
メージングプレート（IP）として利用される
材料であり、Eu を添加する事により強い輝尽
蛍光を示す。添加イオンを Sm に変更する事
により RPL を発現する様になり、応用の幅が
広がる可能性が十分に考えられる。一方、KBr
中においても同様にRPLが発現する事を確認
した。同材料は CsBr と比較して軽元素で構
成し、実効原子番号が低い。軽元素で構成す
る材料は生体組織の組成と近似しており、生
体被ばく線量を計測する目的に優れている。
今回の材料に限っては十分に軽い元素であ
るとは言い難いが、今後の発展の可能性を示
す結果であると言える。 

 
図2 Sm添加CsBrおよびKBrの RPL線量応答
特性。 
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