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Time-dependentcalibrationcurveforthe †-rayirradiatorwaspreparedusingradiophot0

-1uminescence(RDPL)andESRdosim etry･InRD PLmeasurement,theradiationdosewas

lineal-]y】ncreaseduntil38Gy.However,above38Gy,itdeviatedupward.TheESRsigna)

intensityof†-irradiatedL-α-alanineindicatedlinearintherangefrom0to500Gy･ThoughESR

signalintensityofL-ct-alaninewassaturatedwiththemicrowavepower,thelinearityofthe

calibratjoncurvewasreservedatanymicrowavepower(<5mW).Surrmlarizingtheseresults,the

time-dependentcalibrationcurvewasobtaineduslng†-1rradiatedL-α-alanineintherangeof0-

500Gya鮎rcorrectionbyRDPLfわrtheradiationdosebelow38Gy.
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1. はじめに

通常,ガンマ線照射装掛ま,比較的高エネルギー

のγ線を出す線源として 60co(1173KeV,1332KeV,

半減期5.26y)及び ■37cs(32KeV,662KeV,半減

期30y)が用いられる｡これらの装掛 ま長期間使用

されることが多く,時間経過とともに線源の放射能

が減少し,被射体の吸収線犯が低下する｡装置,顔

源の更新が容易でない場合,定期的に線源の線171_･

l)医学部機能制御学II-6座物質科学分野

2)フロンティア科学美験総合センター実験支援部門Rl分野 Rj

木花分室

3)-亡乍部材料物期乍科原子核グループ

を校正しながら使用する必要がある｡また,照射時

間ごとの吸収線屯の検品線 (時間依存検虫線)を広

い線量範囲で求めることで,ガンマ線照射装位の多

様な利用に対応することができる｡

専用容器に試料を入れて照射する内部照射型装置

では,複数個の試料を同時照射出来ることから,級

量素子を用いる計測方蔭が有効である｡ラジオフォ

トルミネッセンスを利用する蛍光ガラス線flL:計

(radiophotolurninescence,RDPL)は,通軌 10Gyま

での低線量域のγ線線虫計測に用いられるが,10-

500Gyの線虫域は高線丑読取マガジンを用いれば,

計測可能である))｡一方,ESRドシメトリー法は高

線虫域の計測に適していると考えられ,L-α一アラニ
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ン 2J),ギ酸リチウム5-7)などが線量素子として提案

されている｡L-α-アラニンの場合は,既定のγ線を

照射した標準照射用ペレット及び未照射試料ペレッ

トを用いて線量測定が行なわれる｡ただ,市販の標

準照射α-アラニン素子は,高価であり,また,付加

的な線盈増加を避けるために厳重な管理 ･保管が必

要であることから,必ずしも簡便かつ有用な方法と

はいえないoこれに対して,ESRドシメトリー法を

用い,低牌盈領域を,RDPLで較正すれば,広い線

虫域での吸収線墓の計測が可能と考えられる｡

本報では, γ線照射装置の照射線量を安価且つ簡

便に求めることを目途とし.しα-アラニン,蟻酸リ

チウム及び歯被ばく裸足計測に用いられるヒドロキ

シアパタイ トS)について,ESRドシメ トリーの適用

性を検討するとともに,最も優れた特性を示したL-

α-アラニンについて,RDPLで較正することにより,

低級昆域から高線昆域 (0-500Gy)までの広い線盈

域でのγ線照射装位の時間依存検量線作成を行った

ので報告するO

2.実験方法

計測に用いた試薬頬,ヒドロキシアパタイ ト,ギ

酸リチウムー水和物.L-α-アラニンは,ナカライテ

スク製特級試薬を用いた｡各粉末の粒径は,それぞ

れ,0.06-0.15mm,0.18-0.50mm,0.18- 0.50

111mであり,ESR計測の際の異方性の影響は無いも

のと考えられた｡

試料のγ線照射は,宮崎大学フロンティア科学実

験総合センター実験支援部門Rl分野RT木花分室所

有のγ線照射装位 (AECL社,GamlTlaCel140,線源

Cs-137)を用いた｡蛍光ガラス棒状素子 (glassl･Od

dosimeter,GRD)を用いるRDPLによる計測は,株式

会社千代田テクノル及び旭テクノグラス株式会社静

岡工場の協力を得ておこなった｡0-10Gyは標準読

取マガジンで,10-500Gyは高線虫読取マガジンを

用いて計測した ')｡ESR ドシメトリーは以下の方法

で行った｡ヒドロキシアパタイ ト,ギ酸リチウム,

しα-アラニン粉末 (各1グラム)をそれぞれポリ袋

に封入し,15秒～8時間, γ線を照射した｡照射試

料は,専用容器 (内径 30.5cm,深さ10.2cm)に配

荷し,試料容器格納部 (内径 33.1cm,深さ12.4cm)

に挿入した｡

'37Cs線源 線源移動方向

･37Cs線源 線源移動方向

図1 γ線照射装置 (AECL社,Gammacel140,

線源Cs-137)の内部構造.
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図2 タイマー設定時間と照射時間の関係.

Gammacel140は,図1に示すように,線源を格納

部中心位置 (照射位置)まで水平移動させて照射す

る構造になっており,スイッチオン後の移動の間,

照射線虫は時間変化する9)｡ γ線照射装ETEtのタイマ

ーは,スイッチオン後,線源が照射位置に到達した

時点でオンになり,この結果,移動中の照射線良が

考慮されない｡図2に示すように,移動開始後最高
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値になるまでの照射線量と.スイッチオフ後0にな

るまでの照射線丘は同じと考えられる｡そこで,照

射線虫を正確に求めるために,ス トップウオッチを

用い,照射スイッチをオンにした時間を照射開始時

間とし,一定時間後照射スイッチをオフにすること

により,照射時間を決定した｡

一定墓の照射試料を石英管 (5mm¢)に充填 し.

電子スピン共鳴 (ESR)装同 (日本電子 KK,JEOL

JES-TEIOO)で計測した｡試料は,照射線丘により,

ESR信号強度が大きく異なることから,線量に応 じ

て,試料墓を50及び200mgに変え,ESR装置の信

号出力が調整できる範囲で計測した｡ヒドロキシア

パタイ ト,ギ酸リチウムー水和物,L-α-アラニンに

ついて,石英管内での試料の長さは,試料墓50mg

ではそれぞれ,7,6,5mm.試料墓200mgで25,

22,20mmとなったが,いずれも,石英管中試料の

中心がキャビティの中心に位置するように石英管を

挿入し,試料全島をキャビティ内に装置させて計測

したoまた,50及び200mgの試料塁について,そ

れぞれ 0.75,1.0,2.OGyの3点の照射最の試料を計

測することにより信号強度を較正した｡測定条件 :

マイクロ波出力5mW,共鳴周波数9.43GHz,磁場

335,7mT,磁場掃引幅 ±5mT,磁場変調周波数 )oo

k手Iz,磁場変調幅0.32mT,時定数0.Isec｡ESRスペ

ク トルはラジカルリサーチ社生型wIN-RADESRData

Analyzerを用いて解析 した｡ESR標準試料として,

MgOにドープした Mn2十を用いた｡低銀星領域の計

測は,40回積算して求めた｡

3.実験結果

3.1 RDPLの時rF)l依存検1線作成

使用するγ線照射装置は,内部照射型で,照射専

用容器を用いていることから,まず,照射線虫の専

用容器内位置依存性を調べた｡専用容器内の5箇所

にGRDを設置し (図3),1時間γ線を照射しその

線量を求めたところ,(a)53.4,(b)52.9,(C)52.5(d)

53,0,(e)53,7Gyで,ケージ内平均 53,1±0.6Gyと

なり,専用容器内での位置依存性が小さく,後で述

べる時間依存検量線の誤差範囲内であることがわか

った｡

/ケージ
試料位置

@ @ ~＼
線源アーム

(移動方向)

図3 専用容器の形状と試料配置
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図4 蛍光ガラス線盈計 (RDPL)の時間依存

検放線.実線は,[Rか]-52.5texp(0.0251t)を,

点線は,[RD]-52.3tを示す.

次に,GRDを用いたRDPL時間依存検虫線を作成

した｡吸収線畳が 10Gy以下即ち照射時間0-7.5分

の領域では,通常の読取マガジンで計測し,15分～

8時間の領域では,高線虫読取マガジンで計測した｡

図4から,照射時間0-45分 (照射線虫0-38Gy)

の領域では,検量線は,時間に対して直線性を示し,
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その勾配は52.3±0.4Gy/hであった｡荒木らは,

GRDを用いたRDPLは,JARP(JapanAssociarionof

RadiationPhysicist)型線虫計で較正した値に対して,

30Gyまで,直線性を示すことを報告しており)0),

今回の結果と一致している｡一方,45分～8時間の

領域では,直線から上方にずれる傾向が認められた｡

これらの結果から,最も直線性の高い照射時間0-

45分の領域のデータを用いて,ESRドシメトリー検

丘線の較正を行った｡

3.2 ESRドシメトリー法による時間依存検量線作成

ESRドシメトリ一計由紺ま,ESR素子として利用さ

れているしα-アラニンH),ESR素子として提案さ

れているギ酸リチウム5~7)について行なった｡また,

歯ESRドシメトリーを視野にいれて,ヒドロキシア

パタイ トS)についても計測した｡

MnZ+ MnZ+

330 332 334 336 338 340

Magneticfie一d(mT)

図5 γ線照射したESRドシメトリー素子の

ESRスペクトル･(a) ヒドロキシアパタイ ト,

(b) L-α-アラニン,(C) D-α-アラニン,(d)

DLα-アラニン,(ら) ギ酸リチウムー水和物,

(i) 吃燥ギ酸リチウム.

図5に, γ線照射したL-,D-,DL-α-アラニン,ギ

酸リチウム,ヒドロキシアパタイ トのESRスペクト

ルを示す｡図5に示すように, α-アラニンでは,L

体,D体,DL体で,ESRのスペクトル及び信号強度

に全く差が無いことがわかった｡今後の実験では,

しα-アラニンを用いた｡また,ギ酸リチウムでは,

乾燥させ無水物にすると,ESRの信号強度が大きく

減少することがわかった｡
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図6 ガンマ線照射ESRドシメトリー素子の

時間依存検量線.OGRD,● し α-アラニン,

▲ ギ酸リチウム,◆ ヒドロキシアパタイ ト.

ESRスペクトルの線形及び線幅について吸収線量

による変化が認められなかったことから,それぞれ

の信号の高さからESR信号強度を求め,0-45分の

領域での蛍光ガラス線虫計による吸収線丑により較

正した｡較正に用いた比例定数は,一定照射線虫に

対するESR信号強度が大きいものほど小さくなり,

L-α-アラニン,ギ酸リチウム,ヒドロキシアパタイ

トでそれぞれ,0.144,0.325,0.507であった｡

図6より,L-α-アラニンでは全計測時間領域で直

線性がよいことがわかった｡一方,ギ酸リチウム,

ヒドロキシアパタイ トでは,高線虫領域でやや下方

にずれる傾向が認められた｡

3.3 ESRドシメトリー素子の借号強度に及ぼすマイクロ

波出力の影響



ガラス綿芹掃卜及びESRドシメトリーを用いるγ線照射装置の時間依存検TTLi線作成 39

h
!s
u
a
)

u
二

tZu軸
!s
tZs山

0

0

0

0

0

0

0

0

0

4

つJ

rq

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5

plI2

図7 γ線照射ESR ドシメトリー素子のESR

信号強度に及ぼすマイクロ波出力依存性.横軸

は,マイクロ波出力 (P)の平方根を示す.●

しα-アラニン,▲ ギ酸リチウム,◆ ヒドロ

キシアパタイ ト.
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図8 ガンマ線照射しα-アラニンのマイクロ

波出力ごとの時間依存検虫線.マイクロ波出力

●5mW,02mW,▲lrnW,△0.5mW,

+0.ImW.

同体のESR計測では,溶液と異なり,マイクロ波

出力を共鳴吸収した後,緩和が起こりにくいことが

予想される｡そこで.飽和現象を検討するために.

γ線照射したL-α-アラニン,ギ酸リチウム,ヒドP

キシアパタイ トについて,マイクロ波出力を変えて

ESR計測を行った｡

しα-アラニン,ギ酸リチウム,ヒドロキシアパタ

イ トのESR信号強度は,マイクロ波出力が高くなる

と直線から下方にずれる｡信号強度を縦軸に,マイ

クロ波出力の平方根を横軸にとると,図7に示すよ

うに,いずれの試料でも飽和現象を示し,L-α-アラ

ニンが最も飽和しやすいことがわかった｡飽和現象

が検丘線に与える影響を調べるために,各マイクロ

波出力値での時間依存検長篠を求めたところ,図8

に示すように,いずれのマイクロ波出力値でも,時

間依存検基線が直線性を示すことがわかった｡

4.考察

4.1 蛍光ガラス線量計の時間依存検量線作成

GRDを用いた時間依存検量線では,標準読取マガ

ジンでの計測領域 (～10Gy)つまり照射時間0-7.5

分の領域では,直線性を示した.一方,高線昆用読

取マガジンでの計測値は,38Gy(照射時間45分)

以上で,時間に対して指数関数的に上方にずれるこ

とがわかった｡全領域にあてはまる曲線を求めたと

ころ,F-Atexp(Bt)で表され,A-52.5±1.4Gy爪

良-0.0251±0.0007〟lとなった｡ここで,Fは吸収

線盈 (Gy),tは照射時間 (h)である｡標準マガジ

ンでは,レーザー光を照射したGRDから出る蛍光を

6mm長で計測するが,高線ft読取マガジンは蛍光読

取領域をレーザー光に近い位田で0.6mm長で計測

する l)｡GRDの着色によりレーザー光が光路中で減

衰することから,レーザー光の減京が小さい高線艮

読取マガジンでは,蛍光強度が高く出ると考えられ

る｡

これらの結果から,GRDでは,低線虫領域 (0-

38Gy)つまり短時間照射 (0-45分)については,

時間依存検量線が有効であるが,高線虫領域におい

て38Gy以上つまり長時間照射 (45分以上)では,

検虫線は直線性を持たないことから,照射時間ごと
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の照射線丑の算出が容易でないことがわかった｡

4.2 ESRドシメトリー法による時間依存検量線作成

図5のESRスペクトルから,γ線照射したギ酸リ

チウム,ヒドロキシアパタイ トでは,ESR信号が,

マンガン標準試料スペクトルの中央の2本の間に出

現するが, γ線照射したα-アラニンでは,マンガン

標準試料の信号と重なることから,標準試料による

標定が行なえない｡しかし,現在市販されているESR

装置及びデータ処理システムの性能が向上しており,

長時間の測定にも非常に安定であること,マンガン

標準試料による標定は測定誤差を増大させることか

ら,むしろ.マンガン標準試料による標定を行なわ

ないほうがより和度の高い計測が行なえるものと考

えられる■■)｡

ギ酸リチウムでは,乾燥することでESR信号が′ト

さくなることから,結晶水が生成ラジカルの生成或

いは安定性に関与していることがわかった｡ESR ド

シメトリー素子として利用する場合には,試料の保

管 ･管理に注意を払う必要がある｡また,vestadら

が示しているように,実験ごとに再結晶した試料を

用いる方法もある6)｡

GanclleVaらは,L-α-アラニンのd置換体について

ESRスペクトルを解析し,γ線照射したしα-アラニ

ンには,3種類のラジカル種 CH3C●(H)COOH(Rl),

H3N'-C-(CH3)Cool(R2),H2NICi(CH3)COOH(R3)

が生成すること,主要な2種の存在比は,R】:R2-

0.6:0.4であることを示した 12)｡これらは,いずれも

炭素中心ラジカルであり,不対電子がカルボキシル

基の7T電子と共鳴安定化することから,結晶構造や

立体異性構造の影響を受けにくい｡これらのことか

ら,α-アラニンでは,L体,D体,DL体で,ESR

のスペクトル及び信号強度に差が現れないものと考

えられる｡

L-α-アラニンの時間依存検量線は,0から8時間

の全計測時間領域 (0-500Gy)で直線性がよいこと

がわかった｡一方,ギ酸リチウム,ヒドロキシアパ

タイ トでは,高線量領域でやや下方にずれる傾向が

認められた｡この原因として,ESR信号強度がアラ

ニンに比して相対的に小さく,0-45分の領域での

蛍光ガラス線虫計による較正で系統誤差が生じたも

のと考えられる｡

全計測時間領域で直線性がよいα-アラニンを用

い,低線量領域 (～38Gy)つまり照射時間0-45分

の領域で,蛍光ガラス線丘計素子により得られた線

最で較正することにより,有効な時間依存検丘線を

作成できることがわかった｡
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図9 GRpの計測値で較正したL-α-アラニン

を用いるESRドシメトリーで作成 した時間依

存検丑線.実線は,[RD]-52.3tを示す.

4.3 信号強度飽和現象の時間依存検量線作成に及

ぼす影響

し-α-アラニン,ギ酸リチウム,ヒドロキシアパタ

イ トのESR信号強度は,マイクロ波出力に対して飽

和現象を示し,L-α-アラニンが最も飽和しやすいこ

とがわかった｡ESRドシメ トリーは.固体中に生じ

た格子欠陥 (電子又は正孔),フリーラジカルを計測
するものであるが,これらは,固体結晶の特定部位

に固定され,安定に存在することから,スピン緩和

が起こりにくく,マイクロ波出力に対して飽和現象

を示すOγ線照射 L-α-アラニン及びギ酸リチウムの
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飽和現象は.既に報告されている4･6)｡ しかし,飽和

現象が起こっていても,時間依存検盈線の直線性は,

損なわれないことから,ESR信号の高い条件,すな

わち高いマイクロ波出力条件での計測が可能になる｡

これらの結果から,ESR信号強度が最も大きいL-

α-アラニンが痕も有効なESR素子であることが示

され,38GyまでをGR_Dの計測値で較正したL-α-

アラニンを用いるESR ドシメトリーで,時間依存検

丘線を作成することにより,0-500Gyのγ線線最

を安価で簡便に計測できることがわかった.図9に,

得られた時間依存検基線 (【RD]-52.3t)を示す｡

この検量線により,短時間照射 (0-30分)では,

10%以内,長時間照射 (30分～8時間)では,3%

以内の誤差範囲で照射線墓を求めることができた｡
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