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研究成果の概要（和文）：歯の中に照射の痕跡として残された炭酸ラジカル測定によって対象の低線量被ばくを
推定する手法を開発した。試料前処理法の改良，ESRスペクトル解析ソフトウエアの新規開発，低線量被ばく推
定のための簡易線量計の候補材料の性能評価などを行い，野生動物の被ばく線量評価，従来の簡易線量計では評
価不可能であった1 Gy以下の低線量被ばくを評価可能にすることが出来た。

研究成果の概要（英文）：We developed a method for estimating low-dose radiation for human/animal by 
measuring CO2- radicals in the teeth enamel. We successfully improved the sample preparation method,
 developed new ESR spectrum analysis software, and evaluated the performance of candidate materials 
for a simple dosimeter for low-dose radiation estimation.

研究分野： 原子力，線量評価，放射線化学

キーワード： 線量評価　低線量被ばく　炭酸ラジカル

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
福島第一原子力発電所由来の放射性核種からの放射線照射によって，ヒトや野生動物の歯の中に生成する炭酸ラ
ジカルを被ばくの指標として，これを電子スピン共鳴（ESR）測定して個体の被ばく線量を推定することに取り
組んだ。本研究では，ヒトやニホンザルに加え，他の野生動物，たとえばアライグマなどの被ばく線量を推定す
るための試料前処理法を確立した。また，炭酸ラジカル強度を抽出するための新規解析ソフトウエアの開発や，
低線量の被ばく評価を可能にする線量計の開発にも取り組んだ。本研究によって，低線量被ばくの精密な実測
や，低線量照射場での精度の高い線量評価方法への応用など，放射線計測の幅を広げることができた。

※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 
2011 年の東日本大震災により東京電力・福島第一原子力発電所（1F）事故が発生し，多量の

放射性物質が放出された。これらの放射性物質による環境汚染が，ヒトや動物に対してどのよう
な生物学的な影響を及ぼすかについて明らかにする試みが行われてきた。しかし，1F 事故で想
定されるのは 100 mGy 以下の低線量被ばくを精確に評価する方法がなく，被ばくと生物影響の
関係を明らかにすることは不可能であった。従来，ヒトについては，震災直後の行動調査やホー
ルボディーカウンター測定などにより被ばく量の推定が行われてきたが，震災直後の記憶の曖
昧さやホットスポットの偏在，放射性核種の種類などさまざまな要素のため，個体レベルでの低
線量被ばく推定は大きな誤差と不確実性をともなっていた。ヒトの放射線影響のモデルとなる
動物を対象とした場合でも，たとえば野生ニホンザルの被ばく量と生物学的影響の間に必ずし
も明確な相関がないという報告があるように，動物の捕獲地点の土壌の線量率を基に，地上・樹
上での生活を想定して計算で被ばく量を推定するしかなく，ヒトの記憶以上に不確実な推定方
法であった。そこで，我々は，放射線照射によって歯に生成した炭酸ラジカルを照射・被ばくの
痕跡として，個体の被ばく量を直接実測可能な電子スピン共鳴（ESR）線量計測法に注目し，低
線量計測を行うこととした。ESR 線量計測法を用いれば，曖昧な記憶や計算によらず，個体の被
ばくを直接実測できる。 
 本手法は，広島・長崎原爆被ばく者の線量推定に利用されて以来，チェルノブイリ原発事故な
どの高線量被ばく推定に使用されたほか，核テロ時のトリアージへの利用も検討されている。個
体の被ばく量を直接実測できる唯一の方法だが，検出限界線量が 100 mGy–200 mGy と高く，100 
mGy 以下の低線量の実測には適用されてこなかった。低線量評価のためには検出限界線量の改善
という課題をクリアする必要があり，そのためには，高感度な ESR 測定を行うための試料前処理
法の開発が必要不可欠である。我々はこれまでの研究で，遠心分離法によるエナメル質分離法の
改良とキレート剤によるエナメル質中の不純物（金属成分）の除去という 2 つの技術開発によ
り，検出限界を 34 mGy にまで改善することに成功した。これらの試料前処理法の開発により，
作業者の熟練度に依存せず，簡便・迅速にエナメル質を分離可能になっただけでなく，硬くて小
さいサルやネズミのエナメル質分離も行えるようになった。しかし，それでもなお，ESR 測定の
妨害要因が残っており，炭酸ラジカル強度抽出ができないことがある。また，抽出できたとして
も値のばらつきが大きいという問題もあった。そのため，試料前処理において，より高純度のエ
ナメル質を抽出する方法を検討すること，ESR スペクトルの解析のばらつきを抑制する必要こと
に取り組んだ。 
 
２．研究の目的 
本研究では，高純度エナメル質を用いた検出限界の改善のため，ESR 測定の妨害要因を除去す

ること，そして，ESR スペクトルから炭酸ラジカル強度を抽出する際のばらつきを抑制すること
を目的とした。具体的にはそれぞれ，ESR 測定の妨害要因となる試料を物理的および化学的に除
去する，炭酸ラジカル強度抽出のための新規解析プログラムを開発する，こととした。また，こ
の技術を応用し，ガンマ線照射施設で mGy オーダーの低線量照射を評価可能な簡易線量計の開
発にも取り組んだ。 
 
３．研究の方法 
（1）ESR 測定妨害要因の除去 
 ESR 測定の妨害要因は，試料（エナメル質）中に含まれる象牙質成分と金属成分であることが
わかっている。象牙質成分については，ヒトの歯の場合は 1度のアルカリ溶液でのエッチングで
除去可能であるが，動物の歯の場合はヒトと同じ条件では除去できない。そこで，適切なエッチ
ングの条件を検討した。金属成分については，キレート剤である程度除去することは可能だが，
動物歯の場合は象牙質同様，ヒトと同じ条件では除去しきれないことが多い。そこで，エナメル
質試料（通常は白色）の中で，黒色や茶色など，白色以外の色をした粒子をピンセットで除去す
ることとした。 
 一方，炭酸ラジカル強度抽出のための新規解析プログラムについては，従来使用されていたプ
ログラムでは合計 7 成分のフィッティングを同時に行っていたが，新規アルゴリズムでは優先
的にフィッティングする成分を選定し，逐次的に他の成分をフィッティングする，あるいは炭酸
ラジカル成分が負になることを許可しないなどの制限をかけるなどすることとした。 
 
（2）mGy オーダーの低線量照射を評価可能な簡易線量計の開発 
 mGy オーダーの照射を評価するためには，歯のエナメル質を利用することが最も簡単で実績の
ある手法だが，ガンマ線照射施設で簡易線量計として使用することを想定した場合，生体エナメ
ルを利用すると均質で多量のサンプルを確保することが不可能である。そこで，市販されている，
歯のエナメル質の主成分であるハイドロキシアパタイトを材料として選定し，ガンマ線照射と 



 
ESR 測定を繰り返して，当該試料がどの程度の
低線量までを評価可能であるかを調べた。 
 
４．研究成果 
（1）ESR 測定妨害要因の除去 
 ESR 測定妨害要因の化学的除去は，水酸化ナ
トリウム水溶液でエッチングすることで行っ
た。上述のように，動物のエナメル質のエッチ
ング処理は 1 回では不十分であったが，3 回
程度繰り返すことで測定可能になることが明
らかになった。物理的除去についても，金属成
分に由来する非常にブロードな ESR シグナル
が，黒色の粒子 1 つを除去するだけで大幅に
減少することがわかり，同様の白色以外の粒
子を積極的に除去することで，ブロードなシ
グナルが消滅し，右肩下がりであったベース
ラインが平らになり，炭酸ラジカル抽出時の
フィッティングが収束しやすくなった。本試
料前処理法を利用することで，福島県の高線
量率地域で捕獲したニホンザル14頭の被ばく
線量推定を行うことができた（最大で 300 mGy
程度の被ばくを受けていることがわかった）。 
 炭酸ラジカル強度抽出のための新規解析プログラムのアルゴリズムを図 1 に示す。左側のア
ルゴリズム (i) は従来の解析プログラムのアルゴリズム，右側のアルゴリズム (ii) が本研究
で採用したアルゴリズムである。従来のもののように同時に 7 成分のフィッティングを行うの
ではなく，優先順位をつけて逐次的にフィッティングした。両者のアルゴリズムで解析結果を比
較した結果を図 2に示す。従来のアルゴリズムで解析した結果は，炭酸ラジカル強度が負になる
ことがあるが，新規アルゴリズムは負になることを許可しなかったので全て正の値を示した。さ
らに，解析結果をばらつき（エラーバー）は，横方向のばらつきが縦方向のそれの数倍大きいこ
とから，新規アルゴリズムによって解析結果のばらつきが大幅に改善されたことがわかった。 
 

 
図 2 アルゴリズム (i，横軸) と (ii，縦
軸) で解析した炭酸ラジカル強度の比較。 
[Y. Mitsuyasu, T. Oka, A. Takahashi, T. 
Yamashita, H. Shinoda et al., Radiat. 
Prot. Dosim. 199, 1620 (2023)] 

 
 
図 1 炭酸ラジカル強度抽出プログラムのアルゴリズム。（左）従来のアルゴリズム，（右）
本研究で開発した逐次最適化アルゴリズム。 
[Y. Mitsuyasu, T. Oka, A. Takahashi, T. Yamashita, H. Shinoda et al., Radiat. 
Prot. Dosim. 199, 1620 (2023)] 



（2）mGy オーダーの低線量照射を評価可能な簡易線量計の開発 
市販のハイドロキシアパタイト 3種類に対し，9 mGy/min，100 mGy/min，500 mGy/min の 3 種

類の線量率で，100 mGy から最大 88 Gy までのガンマ線を照射し，ESR 測定を行い，ESR スペク
トルの高さを炭酸ラジカル強度とした。解析の結果，3種類のハイドロキシアパタイトとも，炭
酸ラジカル強度は低線量から高線量まで線量に依存して直線で増加すること，線量率の依存性
がないことが明らかになった。このことから，当該試料は新規個体型簡易線量計の候補材料とな
り得ることがわかった。さらに，3種類の中で最も感度が高かった試料について低線量側の評価
を詳細に行ったところ，図 3 に示すように 500 mGy 以下でもラジカル強度と吸収線量の間には
直線性があり，検出下限線量（detection limit）は約 100 mGy と推定され，ヒト歯の検出限界
線量よりも少し高いくらいで，ほぼ同程度に mGy オーダーの線量を推定可能であることが明ら
かになった。 
さらに，このようなアパタイト試料がどの程度の高線量まで評価可能であるのか，たとえば，

従来広く使用されていたアラニン線量計の代替線量計として使用できるかについても検討した。
図 4 に，ハイドロキシアパタイトの一部を炭酸で置換した炭酸アパタイトのガンマ線吸収線量
依存性を示す。炭酸アパタイトはハイドロキシアパタイトよりも炭酸ラジカルが多く生成され
ると考えられており，感度が高くなると期待される。この結果から，炭酸アパタイトでも最大 10 
kGy までは直線性を示しており，アラニン線量計と同じような簡易型線量計として利用できるこ
とが示唆された。今後は，ハイドロキシアパタイトおよび炭酸アパタイトを候補材料として，新
規簡易型線量計としての利用方法・成型方法などの検討を継続していく。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図4 市販の炭酸アパタイト試料の炭酸ラジ
カル強度とガンマ線吸収線量の依存性。 
[H. Seito, T. Oka, et al., Radiat. Prot. 
Dosim. (accepted)] 

 
図3 市販のハイドロキシアパタイト試料の
炭酸ラジカル強度とガンマ線吸収線量の依
存性。[論文投稿中] 
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