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研究成果の概要（和文）：放射線治療における三次元線量分布を直接評価するためのツールとして，放射線によ
ってゲル溶液中で形成されるヨウ素とポリビニルアルコールの錯体による赤い発色を利用した新規なラジオクロ
ミックゲル線量計の開発を行った．組成の最適化や各種添加剤による特性改良とその基礎特性評価を行った．そ
の結果，経時・空間・熱安定性や線量応答（感度）等に大幅な改良がなされた．同時にその臨床応用にも取り組
み，医療用加速器からのX線や電子線に対する深部線量分布評価や精度保証のための位置検出器として利用する
方法を確立した．さらに，三次元線量分布評価に不可欠な光学CT装置を自作し，治療計画との比較を行い，その
有用性が示された．

研究成果の概要（英文）：As a tool for directly evaluating three-dimensional dose distribution in 
radiotherapy, we developed a new radiochromic gel dosimeter that utilizes the red color produced by 
the complex of iodine and polyvinyl alcohol formed in a gel solution by radiation. We optimized the 
composition, improved the properties using various additives, and evaluated the basic properties. As
 a result, significant improvements have been made in terms of temporal, spatial, and thermal 
stability, as well as dose response (sensitivity). At the same time, we worked on its clinical 
application and established a method for using it as a position detector for evaluating deep dose 
distribution and ensuring accuracy for X-rays and electron beams from medical accelerators. 
Furthermore, we created an optical CT device that is essential for three-dimensional dose 
distribution evaluation, and compared it with the treatment plan, demonstrating its usefulness.

研究分野：放射線化学

キーワード： ３次元ゲル線量計　ラジオクロミックゲル　医学物理学　放射線治療　治療計画　光学CT装置　放射線
化学　化学線量計
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研究成果の学術的意義や社会的意義
三次元ゲル線量計，特にラジオクロミックゲル（RG）線量計の開発と臨床応用は，これまで欧米の研究が先行し
ていたが，我々の開発した新規なRG線量計は既存のRG線量計とは異なる発色機構を用いており，国産のRG線量計
である．我々のRG線量計では既存のRG線量計のいくつかの欠点が改善されており，再利用可能である点も画期的
である．また，自作した汎用型光学CT装置と併せたシステムを構築し，RG線量計を実臨床へ応用する手法をいく
つか確立した．これらの成果は今後の放射線治療における三次元線量分布評価法として臨床への普及にも大きく
貢献できると考えている．

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 近年，放射線治療の分野において，正常な組織へのダメージを低減しつつ，腫瘍の形に合わせ
て線量を集中させて X 線照射を行う強度変調放射線治療や，陽子線や炭素線，さらには中性子
線を用いた粒子線治療などの高精度放射線治療が普及してきている．これらの放射線治療では
その性能に合わせた高い位置精度や線量精度が求められる．通常，治療に先立って X 線 CT 画
像などを元に精密な治療計画が立てられる．この精度を検証するために，これまでは電離箱線量
計や半導体検出器，あるいはフィルムといった点状・面状の線量計が用いられてきた．一方で，
放射線治療計画の更なる品質管理・品質保証（QC・QA）の観点からその線量評価を直接三次元
（3D）的に行うことが求められており，その候補のひとつとして 3D ゲル線量計が注目を集め
ている[1-3]． 
 3Dゲル線量計とは，放射線感受性物質を含む水溶液をゼラチン等のゲル化剤で固化した化学
線量計の一群である．放射線照射による溶液中の生成物はゲルマトリクスによって空間的に保
持され，その変化をMRI や X線 CT，光学 CT (Optical CT, OCT)装置を用いて直接三次元画像
として読み出すことにより三次元吸収線量分布を評価することができる．また，その重量の 90％
前後が水である事から水（組織）等価とみなすことができ，生体に対する吸収線量測定に適して
いる． 
 筆者らは先の研究（科研費基盤(C)17K09072）において，有機色素を用いた新規なラジオクロ
ミックゲル線量計の探索・開発を進めていく中で，ポリビニルアルコールとヨウ素の錯体（PVA-
Iodide, PVA-I）形成に基づく発色を利用した新規なラジオクロミックゲル線量計[4,5]を見出した．
この PVA-I ゲル線量計はこれまでに知られている放射線感受性色素を用いたラジオクロミック
ゲル線量計（ミセルゲル線量計 [6,7]）と比べてより高い線量感度や時間的・空間的安定性を示
し，線量応答が線量率に依存しないなどの優れた特性をもつことが示された．さらに特筆すべき
はこの PVA-I ゲル線量計は含まれる還元糖の働きにより，加熱処理によって I3

−が I−に完全に還
元され，初期化（脱色）・再利用することができることが明らかになった[8]． 
 
２．研究の目的 
 一般にゲル線量計はその基礎特性（線量感度，線量率・エネルギー依存性，積算性，時間・空
間安定性等）が組成や添加剤の量・種類により大きく変化する（逆に言えばコントロールできる）． 
 そこでまず， 
・小型試料を用いて PVA-I（PVA-GTA-I）ゲル線量計の組成の最適化，及び各種添加剤の影
響を調べる． 
・中型・大型ゲルファントムを用いて臨床への応用（位置検出，深部線量分布の評価等）を
試みる．さらに自作 OCTによる 3D線量評価の可能性を検証する． 

これらの結果から，3D ラジオクロミックゲル線量計の放射線治療における QC・QA ツールと
しての利用方法を確立する． 
 
３．研究の方法 
(1) ゲル線量計の作製 
 本研究では大きく分けて 2 種類の PVA-I 型ラジオクロミックゲル線量計を開発した．ひとつ
は物理架橋を利用してゲル化した「PVA-I ラジオクロミックゲル線量計」，もうひとつは化学架
橋によりゲル化した「PVA-GTA-I ラジオクロミックゲル線量計」である． 
① PVA-I ラジオクロミックゲル線量計[4,5] 
このゲル線量計は，部分けん化型 PVA（けん化度: 86〜90 mol％），ヨウ化カリウム（KI），
フルクトース，ゲランガム（GG），および蒸留水からなる．ゲル化剤として用いた GGは植
物組織培養で一般に使用されるゲル化剤である．GGゲルは透明度が高く，微量の陽イオン
（ここでは K+）による物理架橋によってゲル化する．また，一度ゲル化すると 100℃以上
に加熱しても融解せず熱安定性が高い． 
② PVA-GTA-I ラジオクロミックゲル線量計[8] 

PVA-GTA-Iゲル線量計では PVA-GTA-Frickeゲル[9,10]に習って PVA濃度を 10 wt%とし，架
橋剤としてグルタルアルデヒド（Glutaraldehyde, GTA）を使用している．さらに架橋を促進
するための酸触媒としてグルコノデルタラクトン（Glucono-δ-lactone, GDL）を添加してい
る．すべての試薬は室温での調合が可能で，容器に充填後，45℃で 12 時間加熱することに
より固化する．化学架橋ゲルであるため再融解せず熱安定性が高いのが利点である．  

(2) 照射 
 広島平和クリニック（広島市）の医療用直線加速器からの 6 MV-X線を用いた． 
① 基礎特性を調べるための試料は小型試料容器（PMMAキュベット, 4.5 mL)に充填され，
タフウォーターファントム中に配置して照射を行った． 

② 臨床応用にはアクリルの角筒容器や PETボトルを使用し，水槽あるいは専用水ファントム
中に配置して照射を行った． 



(3) 測定 
 ① 基礎特性については小型試料を用い，その吸光度変化を紫外可視分光光度計により測定
し，線量応答特性評価を行った． 

 ② 臨床応用では，透過型 2次元スキャナ，および自作の OCT装置を用いて読み取った． 
 
４．研究成果 
(1) PVA-I ラジオクロミックゲル線量計 
図 1（左）に照射後の試料（PMMAキュベット）を示す．照射前は無色透明であるが，照
射後は吸収線量に応じて赤く発色する．図 1（右）はそれらの吸収スペクトルを示している．
この吸収スペクトルは 490 nm 付近を中心にほぼ単一の吸収ピークを示す．組成の最適化で
フルクトース濃度を上げると自動酸化（バックグラウンドの上昇）が大幅に抑制できること
がわかった．ただし過剰なフルクトースは過剰な還元によるフェーディング（消色）を引き
起こすので，その後の研究から最適な濃度として 300 mMを標準組成とした． 
 

 

 
Figure 1 照射された PVA-Iゲル線量計（左）と 
吸収スペクトル（右）． 

① 臨床応用（１） X線および電子線の PDD計測 [11,12] 
図 2a に照射時のファントムセットアップと照射された PVA-I ゲル線量計の画像，図 2b
にフラットベッドスキャナ（ES- 10000 G：エプソン社製）を用いて計測した X線と電子線の
深部量百分率（PDD）を示す．PVA-Iゲル線量計を充填したアクリル容器（X 線用：2 cm×2 
cm×25 cm，電子線用：2 cm × 2 cm × 12 cm）を水中に配置し，線源水面間距離（SSD）を 100 
cm に設定して，照射野 10 cm ×10 cmで照射した．照射により，深部方向にかけて赤く発色
していることが目視でも確認できる．スキャナによる読み出しは，TIFF 画像から最も赤色を
吸収する青色チャネルを抽出し，正味の光学濃度を算出した． 

 

 
Figure 2 PVA-Iゲル線量計を用いた PDD計測 
a：PVA-I ゲル線量計を用いた PDD 計測のファントムセ
ットアップと 6 MV-X線，12 MeV-電子線を照射した PVA-
I ゲル線量計のスキャン画像, b：PVA-ゲル線量計と電離
箱で計測した PDDの比較． 

X線，電子線共に PVA-Iゲル線量計により計測した PDDは，電離箱計測値とよく一致してい
る．電離箱を用いた電子線の PDD計測は深さでエネルギーが急激に変化するため，深さごと
に水と空気の阻止能比にて計測値を補正する必要があるが，水等価な PVA-Iゲル線量計はそ
のような補正が不要である．小照射野計測をはじめ，エネルギー依存性や再利用性なども良
好な結果を得ており，特に電子線を利用する実臨床において，PVA-I ゲル線量計は有用な深
部線量計測ツールになりうると考えている．現在，最適なファントムサイズや計測法など，
さらなる改良を試みている． 
② 臨床応用（２） SRSの 3Dアイソセンタ位置評価  [13] 

PVA-Iゲル線量計とスキャナを用いて，定位放射線照射（SRS）の 3Dアイソセンタ位置評
価を行った．SRSのアイソセンタ位置評価には，従来からフィルムや EPID（electronic portal 
imaging device）を用いたWinston-Lutz（WL）テストが広く実施されている．このWLテスト
は，金属球をアイソセンタに設置して多方向から小照射野で照射し，画像化された金属球と
照射野の重心のズレから二次元アイソセンタ位置の変位を評価する試験である．しかし，こ
の手法で 3D アイソセンタ位置を把握するのは困難で，レーザー位置修正には試行錯誤を要
する．一方，筆者らが開発したWLゲルファントム（金属球を埋め込んだ PVA-Iゲル線量計）
（図 2a, 2b）は，多方向から照射した後に正面と側面の 2 方向からスキャンし，得られた画
像から金属球と放射線照射野の重心のズレを求めることで，3Dアイソセンタ位置の評価が簡
便にできる．放射線照射野は，2 方向のスキャン画像（青色チャネル）から 40%強度の画素
値を閾値としてエッジ抽出し，モルフォロジー解析によりその重心を算出した（図 3c）．ま
た，このWLゲルファントムは，ガントリや治療台との干渉がなく，実臨床と同じビーム設
定で照射することが可能である．WLゲルファントムに 6アークの SRSを想定した照射を行
い，同じ照射とアニーリング（初期化）を繰り返しながら，1 週間ごとに 5 か月間で 24 回，
アイソセンタ位置試験を行った結果を図 4 に示す．二次元および三次元プロットから，長期
にわたって幾何学的アイソセンタと放射線アイソセンタの位置変位が 0.5mm 以内で維持さ
れていることがわかる．このように，PVA-I ゲル線量計は線量評価のみならず位置検出器と
しても活用できる． 

 



③ 臨床応用（３） OCTの作製と SRSの 3Dアイソセンタ位置評価 [14,15] 
ラジオクロミックゲル線量計の 3D 読取りは一般的に OCT にて行われ，放射線照射によ
る三次元的な線量分布を直接評価できるため，放射線治療分野での応用が期待されている．
本研究では，PVA-Iゲル線量計について，自作した OCT装置による計測を行い，その 3D線
量分布の計測精度と再利用性を評価することを目的とした． 
直径 9.5 cmの PET容器に充填した PVA-I線量計に対し，医療用直線加速器からの 6 MV-

X線を用いて，小径の脳腫瘍を想定した SRS照射を施行した．その際，線量計は水ベース SRS
ゲルファントムの内部に設置した．また，SRS 照射は予めラジオクロミックフィルムにて精
度検証を行い，ガンマ解析(2%/2 mm)にて 95%以上のパス率を示すことを確認した． 

  

Figure 3 開発したWL ゲルファントム 
a： PVA-I ゲル線量計を用いたWinston–Lutz（WL）テストのセットアップ 

b： 治療室レーザーを基準にしたWL ゲルファントム（金属球）のアライメント 

c： フラットベッドスキャナで取得した正面と側面２方向の青色チャンネル画像 

Figure 4  WL ゲルファントムを用

いた SRS 

アイソセンタ位置試験の結果 

a，b： 二次元プロット 

c：三次元プロット 
 

OCTは，25 mm固定焦点レンズを装着した USBカメラ，回転テーブルおよび緑色 LED光
源を直列に配置した構造とし（図 5），回転テーブルに照射後の線量計を懸下し水槽内に設置
した後，線量計の回転および撮影を自動的に繰り返すことで全周の投影像を取得した．続い
て，投影像から再構成した三次元画像を線量変換することで三次元線量マップを作成し，そ
の計測精度を評価した（図 6）．さらに，計測後の線量計はアニーリング処理にて消色し，上
記手順を複数回繰り返すことで再利用性を評価した． 

PVA-Iゲル線量計に対して行った SRS照射の実測の三次元線量分布は，治療計画装置の計
算値と良く一致し，ガンマ解析(2%/2 mm)にて 90%以上のパス率を示した（図 7）．また，繰
り返し実験において三次元線量分布に有意な変化はみられなかった． 
自作した OCTを用いて PVA-Iゲル線量計の計測を行った．その結果，得られた三次元線
量分布は高い計測精度を示し，優れた再利用性を確認できた． 

 
 

 
Figure 5 自作 OCT装置 

 
  

Figure 6 照射されたゲル線量計と投影画像 Figure 7 治療計画（plan）と実測値の比較 
 
(2) PVA-GTA-I ラジオクロミック線量計 

PVA-GTA-Iゲル線量計は，ゲル化剤（GG）を使用せずに，PVAの濃度を上げ（10 wt%），グ
ルタルアルデヒドで化学架橋することによりゲル化させたものである．発色原理と基本特性は



PVA-I ゲル線量計と同じであるが，その透明度がほぼ水と同程度に高くなることと線量感度が
PVA-Iゲル線量計の約 3倍に増加する．また，発色中心（PVAの非けん化部位）がゲルマトリク
スに含まれることからより高い空間安定性（発色の不拡散）を示す． 
① 線量応答に対する組成の影響 [8] 
PVA-Iゲル線量計の場合と同様，まずカリウム塩の種類，および PVAのけん化度（Degree of 

saponification, DS）と重合度（Degree of polymerization, DP）の違いによる線量応答への影響を調
べた．その結果，図 8aに示すように PVA-Iゲル線量計の場合と同様，線量応答はカリウム塩の
カチオンの種類には依存しないことがわかった．また，PVAの DSと DPを変えて作製した PVA-
GTA-I ゲル線量計も，DS が 98mol%のもの以外はほとんど影響がないことがわかった（図 8b）． 

   

Figure 8 それぞれ異なるカリウム塩(a)および DS と DP (b) をもつ
PVA-GTA-I ゲル線量計の用量反応． 白丸（○）は比較のための PVA-
I ゲル線量計の応答を示す [5]． 

Figure 9 PVA-GTA-I ゲル線量
計の線量応答に対する硝酸塩
濃度の影響 

 
② 水和電子捕捉剤による増感効果 
前述のように，ヨウ化物イオン（I−）が水の放射線分解によって生じたラジカル（R・）によっ
て酸化され，ヨウ素分子（I2）が生成する．このとき，生成したヨウ素ラジカル（I・）は水和電
子（eaq

−）と再結合して I−に戻り，発色に必要な I3
−の生成を阻害している可能性があると考えた．

つまりこの水和電子を除去することができれば，I3
−の生成が促進され，増感効果が期待できる． 

一般に水和電子は水素イオン (H+) によって容易に捕捉されるが，酸性条件下では I−の自動酸化
が促進され（バックグラウンドの増加），かつフルクトースによる I3

−の還元（初期化）が阻害さ
れる．そこで本研究では中性の水和電子捕捉剤の効果を調べた [16]．水和電子捕捉剤としては
硝酸カリウム（KNO3, 0, 10, 25, 50, 100, 200, 300, 500, 700, 1000 mM）を添加した． 
図 9 は各 KNO3濃度に対する線量応答を示す．KNO3濃度の増加とともに吸光度（発色）が
急激に増加することがわかる．しかし，感度の向上は KNO3 濃度だけでなく吸収線量にも依存
し，KNO3濃度の増加に伴って線量応答の直線性が損なわれている．この理由はまだ明らかでは
ないが，水和電子との再結合を阻害することにより生き残るヨウ素ラジカルに加えて，水和電子
を捕捉した硝酸イオン（NO2

・）に起因するさらなるヨウ素ラジカルの生成等が示唆される． 
 
 

PVA とヨウ素の錯体形成による発色を利用した新規なラジオクロミックゲル線量計はこれま
でに知られているラジオクロミックゲル線量計と比べて，様々な点でより優れた線量応答特性
を有している．特にその再利用性は画期的な特性である． 
本研究では PVA-I ラジオクロミックゲル線量計の臨床応用をいくつか考案しその有用性を示
すことができた．また，まだプロトタイプではあるが OCTを作製することができたので大型ゲ
ルファントムを用いた 3D線量分布評価も可能になってきた．加えて，その感度や安定性に，よ
り優れた PVA-GTA-I ゲル線量計と組み合わせることにより，さらに高精度の線量評価が可能に
なるであろう． 
今後 OCTのさらなる改良と PVA(-GTA)-Iラジオクロミックゲル線量計の高機能化を組み合わ
せて 3Dラジオクロミックゲル線量計の放射線治療における QC・QAツールとしての利用方法
を開発し普及への一助としたい． 
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