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研究成果の概要（和文）：ヨウ素添加有機シンチレータの自己放射化を利用した中性子検出器の開発を行い、ホ
ウ素中性子捕捉療法（BNCT）への適用可能性を調査した。低出力原子炉（UTR-KINKI）で中性子照射実験を行
い、I-128以外の放射化成分の解明及び化学クエンチングの検討を行った。また、ヨウ素添加有機シンチレータ
に対する実際のBNCT場（KUR）での中性子照射実験を行い、短時間での照射及び測定が実用的であるか検討し
た。前者の実験結果から、ヨードベンゼンの質量濃度が1wt%以下では化学クエンチングの影響が小さいことが判
明した。また、後者の実験結果では、短時間照射・測定によって中性子フラックスを適正に評価可能であった。

研究成果の概要（英文）：The neutron detectors based on the self-activation of iodine-added organic 
scintillator have been  developed. The purpose of the present study is to verify an applicability of
 this novel neutron measurement-method for boron neutron capture therapy (BNCT). Irradiations with 
neutrons at a low power research reactor (UTR-KINKI) to iodine-added liquid scintillators  were 
performed  to examine the effect of chemical quenching by the iodobenzene. In addition, irradiations
 at the BNCT field of KUR to iodine-added organic scintillators were performed to examine the 
practicality of short-time irradiation and measurement. From the results at UTR-KINKI, it was found 
that the long half-life radioactive component except for I-128 was Na-24 and that the effect of 
chemical quenching was negligibly small when the mass concentration of iodobenzene was less than 1 
wt%. Moreover, from the results at KUR, the neutron flux could be properly estimated by short time 
irradiation and measurement. 

研究分野：放射線計測学・医学物理学

キーワード： ホウ素中性子捕捉療法(BNCT)　ヨードベンゼン　液体シンチレータ　プラスチックシンチレータ　自己
放射化法　化学クエンチング

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ホウ素中性子捕捉療法(BNCT)は、これまで研究用原子炉中性子源を用いて臨床研究が進められてきたが、医療施
設に原子炉を併設することは様々な理由により困難であった。一方、最近、加速器中性子源が開発され、医療機
器として認可されたことにより治療施設の普及が進んでいる。臨床の現場では、それぞれの施設毎に異なる可能
性のある中性子場の特性を、迅速かつ正確に把握することが品質保証のために不可欠である。本研究では、これ
まで標準的に使用されてきた金の放射化法の代わりにヨウ素添加有機シンチレータの自己放射化法が使用可能で
あることを示した。これは、BNCTの日々のQA/QCに有用であると期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
(1) 近年、加速器中性子源を利用した中性子捕捉療法(BNCT)システムの普及に伴い、BNCT によ
るがん治療が盛んになってきている。BNCT では、高強度の中性子ビームを使用するが、そのフ
ラックスの値や分布を正確かつ迅速に測定することは、治療だけで無く、日々のシステムの品質
保証(QA)の観点からも重要と考えられる。 
 
(2) 従来から、BNCT の熱中性子の測定には金の放射化法が用いられてきた。この測定方法は確
立された手法ではあるが、Au-198 の半減期が 2.7 日と比較的長く、手順が煩雑であり、高純度
ゲルマニウム半導体検出器(HPGe)などの特殊な装置が必要であるため、医療現場における日々
の品質保証などの用途には適しているとは言えない。 
 
(3) 一方、我々は、ヨウ素含有無機シンチレータ(NaI や CsI 等)を用いたヨウ素自己放射化法を
独自に開発し、高エネルギーX線治療装置で発生する低強度の光中性子を簡便かつ高精度に測定
する方法を確立した。この方法を BNCT に適用する場合、Na-24 や Cs-134m などの I-128 以外の
副放射能が生成することが問題となる。そこで、副放射能が生じない有機シンチレータ(液体シ
ンチレータやプラスチックシンチレータ)にヨウ素を添加すれば、BNCT 場の中性子測定が自己放
射化法により可能であろうとの着想に至った。また、ヨウ素の添加量を調整することにより、中
性子感度を調節できることも利点となると考えた。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究では、ヨードベンゼンを添加した液体シンチレータおよびプラスチックシンチレー
タを作成して中性子に有感な検出器とする。シンチレータの発光を光電子増倍管で電気信号に
変換し、出力信号を時系列で処理して半減期 25分の I-128 の成分を抽出することにより、BNCT
場の高強度中性子を簡便に測定する手法の確立を目指す。 
 
(2) ヨードベンゼンは、有機シンチレータの強力な化学クエンチャーとして作用することが知
られている。そこで、ヨードベンゼンの添加が出力パルス波高の低下に与える影響を詳細に調査
する必要がある。 
 
(3) 実際の BNCT 中性子場では、極めて微量のヨードベンゼンの添加で有効な I-128 の信号を得
られることが予想される。その場合、ヨードベンゼンの添加による信号波高の低下の影響は非常
に小さくなることが期待される。このことを中性子照射実験により確認する。 
 
３．研究の方法 
(1) 市販の液体シンチレータ(Insta-Gel Plus: PerkinElmer Co., Ltd)に異なる量のヨードベ
ンゼンを添加したものを、ポリエチレンバイアルに封入し、テフロンテープを反射材としてヨウ
素添加液体シンチレータ(ヨードベンゼン濃度 1,3,5,10,15wt%)を作成した。近畿大学原子力研
究所の研究用原子炉 UTR-KINKI(熱出力 1W)の中央ストリンガー(Φth = 1.2 x 107 n/cm2/s)にて
30 分間の中性子照射を行った。また、同様の方法で作成したヨウ素添加液体シンチレータ(ヨー
ドベンゼン濃度 1wt%, 0.1wt%)と、３次元光造形法で作成したヨウ素添加プラスチックシンチ
レータ(ヨードベンゼン濃度 1wt%, 0.1wt%)を準備し、京都大学複合原子力科学研究所の研究用
原子炉 KUR(熱出力 1MW)のレール照射設備(Φth = 1 x 109 n/cm2/s)にて短時間の照射を行った。 
 
(2) 中性子の照射終了後、各シンチレータを光電子増倍管(Hamamatsu H6410)に光学グリースで
結合し、遮光シートで覆い、出力信号を波高分析器(AMPTEK MCA-8000D)にて解析して波高分布を
1分間隔で読み出した。得られた計数率の経時変化曲線から、半減期25分のI-128成分をfitting
処理により抽出した。また、初期計数率、飽和放射能から熱中性子束を評価した。 
 
(3) 測定により得られた I-128 の初期計数率と、モンテカルロシミレーションコード PHITS に
よって評価された生成放射能から、各検出器の計数効率の算出を行い、ヨウ素添加有機シンチレ
ータを用いた中性子測定の BNCT への適用可能性を検討した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
       
  図 1 ヨウ素添加液体シンチレータ    図 2 ヨウ素添加プラスチックシンチレータ 



４．研究成果 
(1) 近畿大学原子力研究所の UTR-KINKI(熱出力 1W)にて、ヨードベンゼン濃度 1,3,5,10,15wt%
のヨウ素添加液体シンチレータに各 30 分間の照射を行った。図 3に示す 1wt%の場合の様に、照
射終了後、時間の経過と共に I-128 のβ線スペクトルが減衰する様子が観測された。また、ヨー
ドベンゼン濃度を 1wt%から徐々に 15wt%まで増加させると、図 4 に示す様に化学クエンチング
による波高分布の低下が顕著に観測された。                            

                                  
図 3 I-128β線スペクトルの経時変化(1wt%) 図 4 ヨードベンゼンの化学クエンチングの効果 
 
 
図 5 に異なるヨードベンゼン濃度に対する計数率の変化と fitting 結果を示す。初期計数率は、
ヨードベンゼン濃度が高くなるほど大きくなった。fitting 処理の結果、I-128 の半減期 25分の
成分が支配的であったが、半減期が 900 分程度の成分もわずかながら見られた。そこで、液体シ
ンチレータに中性子を照射して、放出されるγ線のスペクトルを HPGe で測定(放射化分析)した
ところ、図 6に示す様に、Na-23 の放射化に伴い生成した Na-24 のピークが観測された。使用し
た液体シンチレータ(Insta-Gel Plus)は仕様上、Na-23 を含まないことになっているが、以上に
よりわずかな不純物として Na-23 が混入していることが判明した。 
 

  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5 異なる濃度に対する計数率の減衰曲線    図 6 液体シンチレータの放射化分析結果 
 
 
(2) 京都大学複合原子力科学研究所の研究用原子炉 KUR の BNCT 用照射場で、極微量ヨードベン
ゼンを添加した有機シンチレータ(液体シンチレータおよびプラスチックシンチレータ)に短時
間の中性子照射を行って応答を調査した。ヨードベンゼン濃度が 1wt% と 0.1wt%の、液体シン
チレータとプラスチックシンチレータを作成し、同施設のレール照射設備にて、1wt%については
10 秒間、0.1wt%については 100 秒間の照射を行った。 
図 7(a)(b)に、濃度が 0.1wt%の時の I-128β線スペクトルの経時変化を示す。液体シンチレー
タ、プラスチックシンチレータどちらの場合も、極微量のヨードベンゼン濃度にもかかわらず、
明瞭な I-128β線スペクトルが観測されており、化学クエンチングの影響も小さいことがわかる。 

 
0

1 x 104

2 x 104

3 x 104

4 x 104

5 x 104

0 0.5 1 1.5 2 2.5

35 min - 85 min
45 min - 95 min
55 min - 105 min
65 min - 115 min
75 min - 125 min
85 min - 135 min

C
ou

nt
s

Energy [MeV]
Fig. 20  

1 x 102

1 x 103

1 x 104

1 x 105

1 x 106

1 x 107

0 0.5 1 1.5 2 2.5

1wt%
3wt%
5wt%
10wt%
15wt%

C
ou

nt
s

Energy [MeV]

1 x 102

1 x 103

1 x 104

1 x 105

1 x 106

1 x 107

1 x 108

0 200 400 600 800 1000 1200

1wt%
3wt%
5wt%
10wt%
15wt%

C
ou

nt
in

g 
ra

te
 [c

pm
]

Time [min]



 
図 7  0.1wt%の場合のβ線スペクトルの経時変化 

(a)液体シンチレータ[左]、(b)プラスチックシンチレータ[右] 
 

 
 図 8 計数率の減衰曲線 (a)液体シンチレータ[左]、(b)プラスチックシンチレータ[右] 
 
 計数率の減衰曲線を図 8(a)(b)に示す。液体シンチレータには、Na-23 と思われる半減期 900
分程度の成分が見られるが、プラスチックシンチレータについては、I-128 の半減期 25 分の成
分のみが観測されていることがわかる。また、ヨードベンゼン濃度は 1wt%と 0.1wt%で 10 倍異な
るが、照射時間が各々10 秒間と 100 秒間なので、生成する I-128 の放射能はほぼ等しくなり、
初期計数率はふたつの濃度で一致している。更に、10分間の測定と 1000 分間の測定で初期計数
率(生成放射能量)の評価精度を比較したところ、測定時間が 10 分でも 1000 分間の測定に遜色
ない精度が確認され、短時間の測定による高精度評価が可能であることが示された。 
 
(3) 京都大学複合原子力科学研究所の研究用原子炉 KUR での測定により得られた I-128 の初期
計数率と、モンテカルロシミレーションコード PHITS によって計算された生成放射能から、各検
出器の計数効率の算出を行った。表 1に示す様に、液体シンチレータでは計数効率はほぼ 1であ
ったが、プラスチックシンチレータでは、0.7〜0.8 程度となった。この計数効率の低下は、テ
フロンテープの反射材を使用しなかったことが主たる原因だと考えられる。 
 

表 1 各シンチレータにおける計数効率の評価 
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