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ホ ウ素中性子捕捉療法(BoronNeutronCaptureTherapy:BNCT)は 、ホ ウ素同位 体IoBを

集積 させ た腫瘍細胞に中性子線 を照射 し、核反応 により発生す る α粒子 と7Li粒 子 を利用す

る、腫瘍への高い線 量集 中性 と強力な殺細胞効果を特徴 とした次世代型の放射線治療法で

ある。高度化の進む昨今 の放射線治療の中でも、BNCTは 細胞単位 の革新的な放射線治療法

として多大な期待が寄せ られ てい る。 しか し、安定 した中性子源 の開発や、 よ り高い腫瘍

集積性 を有するホ ウ素薬剤の開発、適応症例の拡大など、医療 としてのBNCTの 普及 に向

けて残 された課題は多い。放射線計測の分野においても、中性子線 とγ線 を簡便且つ高精度

に弁別可能な、低 コス トの放射線測定デバイスの開発が求 め られ ている。熱蛍光線量計

(The㎜01uminescentDosimeter:TLD)を 用いた中性子線 ・γ線弁別測定法 には、中性子吸

収断面積 の差が大きい二種類のTLDのTL量 差 を利用す る手法がある。 しか し、BNCTの

線 量域に対応 したTLDは 市販 され てお らず、実際のBNCTに おいてこの手法 は行われてい

ない。

その ような背景の中で、本研 究では優れたTL特 性 と幅広い利用可能性 を有す るA1203:Cr

セラ ミックTLス ラブに着 目し、A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDを 併用 したTL

の中性子線 ・γ線弁別解析法 について検討を行った。中性子感度が非常に小 さくBNCTに お

いて積算 γ線線量計 として用い られているBeOTLDを 併用す ることによ り、BNCTに お け

る中性子束及び γ線量測定 を同時に行 うことが期待できる。

本論文では、この中性子線 ・γ線弁別解析 の手法 を報告す るとともに、密封 中性子源及び

加速器 中性子源を用いた実測結果 について記 した。その結果、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラ

ブが中性子に感度 を有す ることを明 らかに した。また、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブの

TL量 か ら熱中性子束の試算を行い、金 の放射化法 より求めた値の3.3倍 とい う結果 を得 た。

この差の原 因として、数keVな い しは数MeV領 域の中性子のTLへ の寄与が考え られた。

しか し、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブの示 した中性子感度の要因を解 明することで、TL

量か ら中性子束を算出す るこ とのできる可能性 が示 された。

今後、中性子線 ・γ線の弁別照射やモンテカルロ計算の結果 との比較 を行い、本解析法の

有用性 を明 らかにする必要がある。また、前述 したよ うにAl203:Crセ ラ ミックTLス ラブの

中性子感度 の要因 を解明す ることも大 きな課題であるといえる。本研究が今後のBNCTの

発展 と普及 の一助 となることを期 し、更なる検討を進めていきたい。
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第1章 序論

1.1我 が国の死因別 にみた死亡率の年次推移

厚生労働省が発表 した2015年 の人 口動態統計1)に よる と、2015年 の全死亡者 に占める悪

性新生物による死亡者の割合は28.7%で あ り、全死亡者 の35人 に1人 が悪性新生物で死亡

している。この割合は年々増加傾 向にあ り、1981年 以降死因第一位 となっている(図1.1)。

今後 も患者数 が増 えるこ とが予想 され る悪性新生物 に対 して、その治療法の更なる発展が

望まれている。

がんの三大療法 として手術療法、化学療法、放射線療法がある。 中でも放射線療法は臓

器の形態 ・機能 の温存が可能であ り、治療後のQOL(生 活の質)の 高いがん治療法 として

期待 されている。
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図1.1主 な 死 因 別 に み た 死 亡 率 の 年 次 推 移1)
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1.2ホ ウ素中性子捕捉療法

高度化の進む昨今 の放射線治療には、小照射野を用いて多方向か らの照射 を行 う定位 放

射線治療(StereotacticRadiotherapy:SRT)や 、標的病巣 に合 わせ て強度 を調節 した照射を

行 う強度変調放射線治療(IntensityModulatedRadiationTherapy:IMRT)等 がある。 これ ら

はいずれ も正常組織へのダメージを最小限に抑えなが ら、標的病巣へ集 中的 に線 量を投与

す ることを目的 としている。

近年、腫瘍への高い線 量集 中性 と強力な殺細胞効果を特徴 とす る次世代型の放射線治療

法 として、ホ ウ素 中性子捕捉療法(BoronNeutronCaptureTherapy:BNCT)が 注 目されてい

る。BNCTで は、ホ ウ素同位体10Bを 集積 させた腫瘍細胞 に中性子線 を照射 し、核反応 によ

り発生す る α粒子 と7Li粒 子を利用す る。これ らの荷電粒子は腫瘍細胞内で多量のエネルギ

ー を失い
、その飛程は腫瘍細胞ほぼ一個分 に相 当す るため、がんを細胞単位 で選択的 に、

効率良 く破壊す ることが可能 である(図1.2)。 従来のBNCTは 中性子源 として原子炉 を必

要 としたが、医療 としての確立、普及 の難 しさか ら、現在 では加速器 を中性子源 としたBNCT

システムにっいて研究が進 め られ ている。

中性子源 として原子炉、加速器のいずれ においても、中性子線 の発生 と同時 にγ線が発生

す る。腫瘍及び正常組織 の吸収線量評価 に際 して、この中性子線 とγ線 は生物学的効果比が

異な るため両者 の弁別測定が不可欠である。現在、中性子束の測定は金 の放射化法に よっ

て行われてお り、γ線の積算線量測定は中性子感度が非常に小 さいBeOを 成分 とす る熱蛍

光線量計(ThermoluminescentDosimeter:TLD)を 用いて行われている。

Thermal

●

●

●

●

●

図1.2BNCTの 照射 イ メー ジ図
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1.3放 射化 を利用 した中性子束測定法

BNCTに おいて、細胞 に与え られ る線 量は照射 される中性子束の大き さに依存す る。ここ

では、この中性子束の測定法について述べ る。

光子や 中性子 は直接電離作用 を持 たないが、光子が主に軌道電子 と相互作用を起 こす の

に対 して、中性子は原子核 とのみ相互作用を起 こす。 そ して、原子核 との相互作用 によっ

て発生 した二次粒子 が電離作用 を起こす。 この ような特性か ら、 中性子線の測定には大き

く分 けて二種類の方法が とられている。一つは コンバー タや ラジエータを用いて中性子線

を α線や陽子線 に変換する方法である。 もう一つは、中性子捕獲反応で生成す る放射性核

種か らの γ線や β線 を測定す る方法であ り、放射化法 と呼ばれ る。

原子核が中性子捕獲反応 を起 こす と、質量数の1つ 大きな励起状態の原子核 が生成す る。

この生成核種 は不安定なため、γ線や β線 を放出 して崩壊 し基底状態へ移行する。この とき

の飽和放射能の値 が中性子束 に比例するこ とを利用 したものが放射化法である。放射化法

では、他の中性子検出器に比較 し検出器の質量や寸法 を小 さくす ることが可能であるため、

測定す る中性子場 を乱す ことが少 ない。また、γ線の影響を受 けない ことも大 きな利点であ

り、非常に精度 の高い中性子束測定法 として知 られ てい る。今 日では、熱中性子に対 して

高い放射化断面積(98.5bam)を 有 し、生成核種が適度な半減期(2.7日)を 持つ ことか ら、

主な放射化検出器 として197Auが 金箔や金線の形で使用 されてい る(図1.3)。

放射化法に よる熱中性子束の測定において、カ ドミウム差引法 と呼ばれ る手法が用い ら

れ る。カ ドミウムは低エネルギー中性子に対 して大 きな吸収断面積 を有するため、lmm程

度の厚 さのカ ドミウムフィル タ(図1.4)で 放射化検 出器 を被覆す ることで、熱 中性子 によ

る放射化 を防 ぐこ とができる。裸の放射化検出器 とカ ドミウムフィル タで被覆 した放射化

検出器の飽和放射能 の差分か ら、熱 中性子束が求め られ る。

「

週 診

㌦}耽 烈 響温

一

図1.3金 箔

謡

図1.4カ ドミウム フ ィル タ
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1.4TLDを 用いた中性子線 ・γ線弁別測定法

中性子線 ・γ線混在場にお ける両者 の弁別測定法 として、TLDを 用いた手法がある。一般

的 にTLDの 示す熱蛍光(The㎜oluminescence:TL)量1こ は加算性があることが知 られてい

る。中性子線及 びγ線 を照射 したTLDの 全TL量 は、各線質 に対す るTL量 の和に一致す る。

TL(n,γ)=TL(n)+TL(γ) (Ll)

TLDを 用 い た 中性 子線 ・γ線 弁別 測 定で は この特性 を利 用 して、 二種 類 のTLDのTL量 の

差 分 を取 る手 法 が用 い られ て い る。

例 と して 、リチ ウムの 同位 体6Liは 熱 中性子 に高い 吸収 断 面積(940.4bam)を 有 し、(n,α)

反 応 に よ り α粒 子 と3H粒 子 を生 成す る。 しか し、7Liに お い て この よ うな反 応 はみ られ な

い。6Liと7Liを それ ぞれ 含 有 し、そ れ以 外 の組成 が等 しい 二種類 のTLDを 併 せ て用 い る と、

熱 中性 子 に対 して大 きな感 度差 をつ くるこ とがで き る。更 に、二 つ の同位 体 の γ線 に対す る

反 応 特性 は等 しい た め、二 つ のTLD読 取値 の 単純 な差 引 に よ り中性 子 線 ・γ線弁 別 測 定が

可能 で あ る(図1.5)。 現在 、6LiF:Mg,Tiと7LiF:Mg,Tiか ら成 るTLD(TLD-600,TLD-700、

Harshaw)を は じめ と した幾 つか の 中性 子 測 定用TLDが 製 品化 され てい る。 しか し、 いず

れ もBNCTの よ うな数十Gyの 線 量 域 に は対 応 してい ない。

TLDcontaining6Li

㍊ 怒 一二亀 脚.

畢

TLDcontain㎞g7Li

TL(n,γ) 壷 匝
図1.5TLDを 用 いた中性子線 ・γ線弁別測定法
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1.5A1203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ

我 々 は、A1203を 主成 分 とす る市販 のセ ラ ミック板 が 光子線 や 重粒 子線 に高 いTL感 度 を

有 す るこ とを発 見 し、他 に も広 範 な ダイ ナ ミ ック レンジや 、 高空 間 分解 能 の 二 次元 イ メー

ジ ング特性 を有 す るこ とを明 らか に した2)。 図1.6は 、Al203セ ラ ミ ック板 に よるUSBメ モ

リと一 円玉硬 貨 のX線 像 で あ る。 分解 能50pm程 度 の細密 な二 次 元画像 が得 られ て い る。

ま た、我 々はA1203セ ラ ミック板 のTL波 長 がCrの 発光 準位 に基づ く693nmで あ る こ と

を明 らか に し、A1203セ ラ ミック板 に微 量のCr203を 添加 したAl203:Crセ ラ ミックTLス ラ

ブ を開発 した。 これ に よ り、更 な る高感 度 化 とTLの 熱 安 定性 向上 に成 功 した。上述 した特

長 に加 えて 、安価 且つ 繰 り返 しの使 用 が 可能 で経 済性 が高 く、加 工 が容 易 で あ る こ とな ど

か ら、Al203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ は幅広 い利 用 可能性 を有す るTL素 子 と して期 待 され

て い る。

識
ダ ∴こ.

図1.6Al203セ ラ ミック板 に よるUSBメ モ リと一 円玉 硬貨 のX線 像2)
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1.6本 研究 の 目的

BNCTに おいて、腫瘍及び正常組織の吸収線量評価 のために中性子線 とγ線 の弁別測定が

不可欠である。TLDを 用いた 中性子線 ・γ線弁別測定法には、中性子吸収断面積の差が大 き

い二種類のTLDのTL量 差を利用する手法がある。しか し、BNCTの 線量域に対応 したTLD

は市販 されてお らず、実際のBNCTに おいて この手法は行われていない。

我々は、A1203を 主成分 とす るセラ ミック板の優れたTL特 性 を発見 し、更にTL感 度 を

向上 させたA1203:Crセ ラミックTLス ラブを開発 した。BNCTに お ける簡便 な中性子線 ・γ

線弁別測定デバイ スとして、AI203:Crセ ラミックTLス ラブの利用を検討 している。

そ こで、我々は中性子吸収断面積が非常に小 さく、BNCTに おいて γ線線 量計 として用い

られているBeOTLDに 注 目し、A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDのTL量 差 を利

用 した中性子線 ・γ線弁別測定法を考案 した。 この手法によ り、BNCTに おける中性子束及

び γ線量測定 を同時且つ簡便 に行 うことが期待できる。本研究では、このAl203:Crセ ラ ミ

ックTLス ラブ とBeOTLDを 併用 したTLの 中性子線 ・γ線弁別解析法について、その手法

と実測結果 を報告する。
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1.7本 研 究の概要

本論文 は以下に示す6章 にて構成 され る。

第1章 では、序論 として本研究の背景 と目的について記 した。

第2章 では、TLの 原理 と、TL素 子及び測定 システムについて記 した。

第3章 では、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDを 併用 したTLの 中性子線 ・γ線

弁別解析法の概要及び原理について記 した。

第4章 では、密封 中性子源 に対す るTLの 中性子線 ・γ線弁別解析結果 について記 した。

第5章 では、加速器 中性子源に対するTLの 中性子線 ・γ線弁別解析結果について記 した。

第6章 では、結語 として本研究の総括 と今後の展望 について記 した。
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第2章TLの 原理及 び測定 システ ム

2.1TLの 原理

ある種の物質に放射線 を照射 した後に加熱す ると、蛍光 を発す ることがある。 これ を熱

蛍光(TL)と い う。このTL量 はある線量範囲で物質 の得 た吸収線量に比例 し、それ を利用

した線量計がTLDで ある。

TL素 子 に放射線が照射 され ると、電離作用により価電子帯の電子が励起エネル ギーを受

けて伝導帯へ移 動 し、 自由電子 となる。電子が抜 け出 した後には正孔が生 じる。 この自由

電子 と正孔は物質中の不純物や結 晶の格子欠陥による捕獲 中心に捕獲 され、準安定状態 と

なる。 この準安定状態のTL素 子を加熱す ると、捕獲 されていた電子 と正孔が再結合 し、そ

の準位差のエネルギーが蛍光 として放出 され る(図2.1)。

TL素 子が放射線 のエネルギー を受 けてTLを 生 じるとき、そのエネル ギー変換効率はTL

素子の組成によって異な り、物質固有である。但 し実際のTL測 定においては、それ以外に

も厚 さや密度等、TL素 子の構造によって得 られ るTL強 度は異な る。本論 文では、このTL

素子の構造 を考慮 したエネル ギー変換効率 を、発光効率 と呼称す る。また、物質が得 る吸

収線量は放射線の線質やエネル ギー によって変化す るため、TLに は線質依存性やエネルギ

ー依存性がみ られ る
。

伝導帯
1

Ψ
一)闘 「eπ

禁止帯 一 蛍光
執̀
も 、、

放射線

」GL_6、L
A

価竃子帯

1

●o
電子 正孔

図2.lTLの 原 理
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2.2グ ロー 曲線

TL素 子 を一 定 の昇 温速 度 で加熱 してTLを 測 定 した とき、そ の加 熱 温度 とTL量 の 関係 を

示 した グ ラフ を グ ロー 曲線 と呼ぶ 。 グ ロー 曲線 の形状 や 面 積 、 半値 幅 、 グ ロー ピー ク温度

等 にそ のTL素 子 のTL特 性 が表 れ る。例 と して 、 図2.2に 昇温 速度 約0,13。C/sで 加 熱 した

A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ の グ ロー 曲線 を示 す。

励 起 され た電 子 が全 て発 光す る と仮 定 した とき、 グ ロー 曲線 は以 下 のモ デ ル に よ って説

明 され る3)。

・(T)一一c吾 〕即卜裁 叫 逐,ン7'] (2.1)

1(T):温 度T[K]に お け るTL強 度

no:捕 獲 電 子数

E=捕 獲 エ ネル ギー 準位[eV]

s:頻 度 因子[1/s]

k:ボ ル ツマ ン定数[eV/K]

β:昇 温 速度[K/s]

4105

3.5105

3105

　

呈2.51・ ・

誓21・5

娼
剛1
.5105日

1105

5104・

0

050 100150200250300350400

Temperature【 。q

図2.2グ ロー 曲線
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2.3TL素 子

一般 的 に
、TLDは 小型 で安価 な受 動型 積算 線 量計 と して 、主 に個 人被 ば く線 量 計や 環境

モ ニ タ リン グに用 い られ てい る。TL物 質 の種類 が 多い こ とも特 徴 のひ とつ で あ り、特 に生

体組 織等 価 のTLDは 人体 の 吸収線 量評 価 に適 してい る。

本 研 究 で使用 す るAl203:Crセ ラ ミックTLス ラブ(千 葉セ ラ)は 、Al203セ ラ ミック板 に

微 量のCr203を 添 加 したTL素 子 で あ り、 そ の組 成 はAl203:>99.5wt%、Cr203:0.05wt%で

あ る。ま た、実効原 子 番 号は1Ll、 密 度 は3.7g/cm3で あ る。1.5項 で も述べ た よ うに、A1203:Cr

セ ラ ミックTLス ラブは以 下 の特性 を有す る。

● 光 子線 や 重粒 子線 に高 いTL感 度 を有 し、TLの 熱 安定性 が高 い

● 広 範 な ダイナ ミック レン ジを有す る

● 高空 間分解 能 の 二次 元イ メー ジン グ特性 を有す る

● 加 工 が容 易 で、 ポイ ン ト測 定か ら大 面積 の二 次元 イ メー ジ ン グまで用 途 が幅 広 い

本研 究 で はllmm×llmm×1.2mm厚 のチ ップ型 素子 を使 用 した(図2.3)。

BeOTLD(UD-170LS、 松 下電器)はBeO:Naセ ラ ミック粒 を2mmΦ ×12mmの 石英 ガ ラス

管 に封入 したTL素 子 で あ る(図2。4)。BeOTLDは 実 効原 子番 号 が7.6と 生体組 織 に近 く、

エ ネル ギー依 存 性 が 小 さいた め 、生 体組 織 の吸収 線 量測 定 に用 い られ て きた。 また 、BeO

は 中性 子 に超 低 感度 のた め、 中性子 線 ・γ線 混在 場 にお け る γ線 測 定 に適 したTL物 質 で あ

る。 しか し、従 来 のホ ウケイ酸 ガ ラス管封入BeOTLD(UD-170L、 松 下電器)は ガ ラス 中

の 元素 が原 因 で、熱 中性 子 に対 して3.2×10"i2Gy/(1/cm2)の 感度 を示す こ とが報告 され てい る

4)
。本TLDは 石英 ガ ラス管 を用 い る こ とで 、そ の熱 中性 子感 度 を8×1σ14Gy/(1/cm2)に 低 減 し

たTLDで あ る5)。本研 究 で使 用 した この石 英 ガ ラス管 封入BeOTLDは 、実際 のBNCTに お

い て積算 γ線線 量計 と して使 用 され てい る。

8ぐ

蓬

ぢ
ご

誠
　灘

～;;●

景

図2.3A1203:Crセ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ

8
ボ 。壌 「監僧轡 驚轡 燐岬 轡1
謹,輸 ㍉:継0ガ030Sメ

撫:嚇轟蜥 轟驚 娠

図2.4BeOTLD
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2.4グ ロー曲線測定 システム

ー般的なTLD読 取装置の昇温速度は10～40。C/sで あるが
、速い昇温速度は ヒー タ温度 と

TL素 子 の温度に差異 を生 じやす く、詳細なTL特 性 の調査 に適 していない。我 々は、約

0.13。C/s(400。C/50min)の 非常に遅い昇温を可能 とする独 自のグロー 曲線測定 システムを

用い ることによ り、TL測 定精度の向上に成功 した6)。

このグ ロー曲線測定システムは真鍮製 ヒー タ及び フォ トンカ ウンテ ィングヘ ッ ドを内蔵

した暗箱、プログラム温度調節器 、PCか ら構成 され る。構成機器 の詳細を表2.1に 示す。

また、図2.5、 図2.6に グロー曲線測定システムの全体図及び暗箱内部 の拡大図を示す。

表2.1測 定システム構成機器

機器 製造 型番

暗箱

温度調節器

ヒータ

フォ トンカ ウンテ ィングヘ ッ ド

サイエ ンテ ックス

坂 口電熱

坂 口電熱

浜松 ホ トニクス

BOX-U2

SCR-SHQ-A

特 注 品

H11890-210

測定の際は、暗室 下にて ヒータ上にTL素 子 を設置 し、暗箱を閉 じた後、ヒー タ温度を昇

温速度0.13。C/sで 室温か ら400。Cま で上昇 させた。 ヒータ温度 は熱電対でモニ タし、プロ

グラム温度調節器 で出力 を調節 した。素子か らのTLは レンズで集光 してフォ トンカウンテ

ィングヘ ッ ドで検 出 し、PCに 記録 した。測定後、素子 を室温か ら400。Cま で再加熱 し、得

られ たカ ウン トをバ ックグラウン ド値 とした。
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図2.5グ ロー 曲線測 定 システ ム(全 体 図)

フォ トンカ ウンテ ィ ングヘ ッ ド

図2.6グ ロー 曲線 測 定 システ ム(暗 箱 内 部)
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2.5ア ニー リン グ処理

TL素 子 の繰 り返 し使 用 の際 には、 読み 出 され なか った蛍 光 中心 を高温 の加熱 処 理 に よっ

て 初期 化す る必 要 が あ る。 これ をア ニー リング処理 とい う。

Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ の ア ニー リング処 理 は 図2.7に 示 す 電 気 炉 及 び制 御 …盤

(SAHO869、 坂 口電熱)を 使用 し、1000。Cの 加 熱 処理 を1時 間行 っ た。

巽

警

'潔
{

鯛劇肇 騨,潴b

⊃筆・ゼ'{・ そ

郵・e・P8鯉'ケ ♂

昌訓 暴鶏 蝉

図2.7ア ニー リング処理 装 置(Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ)

BeOTLDの アニ ー リング処理 は図2.8に 示 す電気 炉(VTDW-2R、 いすs"製 作 所)を 使 用

し、450。Cの 加 熱処 理 を1時 間行 った。

図2.8ア ニー リング処理 装置(BeOTLD)
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第3章TLの 中性子線 ・γ線弁別解析 法

3.1解 析法 の概要

一般的 にTLDを 用いた中性子線 ・γ線弁別測定では、中性子吸収断面積 の差が大 きく、γ

線 に対す るTL特 性が等 しい二種類のTLDを 併用す る。一方の中性子吸収断面積がも う一

方に対 して非常に小 さい とき、両者のTL量 差は中性子線に対す るTLと みなせ るため、中

性子線 とγ線 とが弁別できる。

本研究はBNCTに おける中性子線 ・γ線弁別測定デバイスの開発 を 目的 としてお り、中性

子吸収断面積が非常に小 さく、実際のBNCTに おいて使用 されるBeOTLDをAl203:Crセ ラ

ミックTLス ラブ と併用す ることを考えた。 しか し、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeO

TLDの γ線 に対す るTL特1生 は異なるため、単純 なTL量 の差引で中性子線 とγ線 を弁別す

ることはできない。そ こで、本研究ではBeOTLDのTL量 に γ線エネル ギー依存性及び発

光効率の補正 を行い、A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブの γ線 に対す るTL量 に変換す る手法

を検討 した。その後、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブの全TL量 との差引により中性子線 と

γ線 の弁別 を図った(図3.1)。

A1203:CrTLs豆ab

[

畢

BeOTLD

畢

TLAI203Cr(n,γ)

↓

TLB・o(γ)

TLAho3cr(n,γ)

曇 〔鰍 麹依存性〕

TLA1203Cr(γ) TLAI203Cr(n)

図3.1中 性子線 ・γ線弁別解析法
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3.2解 析 法 の 原 理

TL素 子 が 吸 収 線 量Dで 熱 蛍 光TLを 生 じた と き 、 そ の 発 光 効 率 η は

η ニTL/、0(3.1)

式(3.1)よ り 、Al203:Crセ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ とBeOTLDの 発 光 効 率 比17AltO3Cr・BeOは

TLAho3cr/1)AhO3Cr

ηAl・o・c・・B・o=TL
。,。/DB,。(3・2)

Al203:Crセ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ とBeOTLDの γ線 吸 収 線 量 は γ線 の エ ネ ル ギ ー に依 存 す る 。

こ の と き の γ線 吸 収 線 量 比 は そ れ ぞ れ の 質 量 エ ネ ル ギ ー 吸 収 係 数 μ 。/ρ の 比 で 表 され る。

DAI・o・c・(γ)
一(μ ・/ρ)A1・o・c・(3.3)

1)B・0(γ)(μ ・1ρ)B・0

式(3.2)(3.3)よ り、A1203:Crセ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ とBeOTLDの γ線 に対 す る発 光 効 率 比 は

TLAho3cr(γ)/(luen/,0)Abo3cr
17A1203Cr,BeO(γ)=(3.4)

TLB。o(γ)1(μ 。n/ρ)BeO

Al203:Crセ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ とBeOTLDに 中 性 子 線 及 び γ線 を 照 射 した と き 、Al203:Cr

セ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ の 全TLは 、 各 線 質 に対 す るTLの 和 に 一 致 す る と仮 定 で き る。

TIAh(tsc,(n,γ)ニTIへh(tscr(n)+TIAh()3cl〈 γ)(3.5)

ま た 、BeOTLDは 中 性 子 に 超 低 感 度 の た め

TLBeo(n,γ)ニTLBeo(γ)(3.6)

と み なせ る 。 式(3.4)の 関 係 よ り、 このBeOTLDのTLにA1203:Crセ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ と

BeOTLDの 質 量 エ ネ ル ギ ー 吸 収 係 数 比(μ ・/ρ)Aho3c・,Beo及 び 、 γ 線 に 対 す る発 光 効 率 比

17Aho・c・,B・o(γ)を 乗 じ る こ とで 、Al203:Crセ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ の γ線 に 対 す るTLが 求 め ら

れ る 。

TLAho3ci〈 γ)=TLBeo(γ)×(μn/ρ)Aho3cr,Beo×17Aho3cr,Beo(γ)(3.7)

式(3.7)の 結 果 を 用 い て 、式(3.5)の 関 係 よ りAl203:Crセ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ の 中 性 子 線 に 対 す

るTLが 得 られ る。

TI.Aho3Ci〈n)=TLAh(Bcr〈n,γ)-TIAborcr〈 γ)(3.8)
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3.3質 量エネル ギー吸収係数

TL素 子の γ線エネルギー依存牲 は、その構成元素の質量エネルギー吸収係数 に依存す る。

質量エネル ギー吸収係数 は物質の光子エネルギーの吸収の大き さを表す指標 であ り、元素

の種類 と光子エネルギー によって異なる。 図3.2及 び表3.1に 、アル ミニウム、酸素、クロ

ム、ベ リリウムの質量エネル ギー吸収係数を示す7)。

104

【。。
＼N目

畠

q
＼5

ミ

103

102

101

100

10'亘

10霜2

10'3 10'2 10'1 100 101

Photonenergy【MeV1

図3.2各 元 素 の質 量エ ネル ギー 吸収係 数7)
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表3.1 各元素の質量エネルギー吸収係数7)
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Al203:Cr及 びBeOの 質 量 エネ ル ギー吸 収係数 を算 出す るた め、 式(3.9)よ りそれ ぞれ の構

成 元 素 の質量 比 を求 め た。Al203:Cr中 の元素 の質 量比 は、Al203及 びCr203中 の元 素 の質 量

比 を基 に求 めた。組成 比 はAl203:99.95wt%、Cr203:0.05wt%と した。結果 を表3.2に 示 す。

ω'

M

Ni× ノ4i

ω,=×100

M

.元 素'の 質量比[%]

分子量

ハli・1分 子 中の元 素'の 原 子数

オ'元 素'の 原子量

(3.9)

表3.2A1203:Cr及 びBeOの 構成 元 素 の質量 比

Al203:Cr BeO

構成元素 A1 0 Cr Be 0

質量比[%] 52.90 47.07 0.03 36.03 63.97
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表3.2の 結果 を用いて、式(3.10)よ りAl203:Cr及 びBeOの 質量エネルギー吸収係数を算出

した。結果 を図3.3及 び表3.3に 示す。本解析法では、この結果 と照射 した γ線 のエネルギ

ースペ ク トルか ら平均質量エネル ギー吸収係数を導出 し、γ線エネル ギー依存性 の補正に用

い る。

卿(E)一 琴{(ltL・n/ρン(E)× 箭}(3・1・)

(μ・/ρ)i(E).光 子エ ネ ル ギーEに お け る元 素iの 質 量 エネ ル ギー 吸収 係 数[cm2/g]

ω'元 素'の 質 量比[%]

104

【bω
＼囚目

畠

ミ

5

ミ

1031

102

loi

100;

10-1

一Al203:Cr

-BeO

10冒2

10'310曽210'1100101

Photonenergy【MeV】

図3.3AI203:Cr及 びBeOの 質量 エネ ル ギー 吸収係 数
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表3.3Al203:Cr及 びBeOの 質 量エネ ル ギー 吸収係 数
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第4章 密封中性子源に対する

TLの 中性 子線 ・γ線 弁別解 析

4.1緒 言

我々は、BNCTに おける簡便 な中性子線 ・γ線弁別測定デバイスの開発 を 目的 として、

Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDを 併用 したTLの 中性子線 ・γ線弁別解析法 を考

案 した。本章では、本解析法を用いた実測結果について報告する。 まず 、我々は簡易な中

性子場 として、近畿大学原子炉に備 える原子炉起動用Pu-Be密 封中性子源 を用いて照射及

び解析 を行 った。

4.2方 法

4.2.1素 子 間個 体 差調 査

TL感 度 の素子 間個 体 差 を補正 す るた め、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ及 びBeOTLD全

素子 に リニア ック(Clinac-21EX、Varian)に て6MVX線 を5Gy照 射 した。SCDは100cm

とし、素子 の上 下 に10cm厚 の タフ ウォー ター ファ ン トム を設 置 して照 射 を行 っ た。照射 体

系 を図4.1に 示す。 照 射後 、 各TL素 子 の グ ロー一一一・曲線 を測 定 した。 昇 温速 度0.13。C/sで 室 温

か ら400。Cま で加 熱 し、1秒 間隔 で積算TL量 を収集 した。

、

・・儘 二 … 唄 露}、'亀 」も'

'「∫ 筆 鰯

・一 蒙鉱
.

ら〉
§

図4.1リ ニア ック照 射体 系
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4.2.2発 光 効 率比 導 出

Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDの 発 光効 率比 を求 め るた め、量 子科 学 技術研

究開発 機 構…放射 線 医学総 合 研 究所 に備 える コバ ル ト照射 装 置(図4.2)に て 、Al203:Crセ ラ

ミックTLス ラブ及 びBeOTLDに60Co一 γ線 を空 気 カーマ0.5Gy照 射 した。 照射 後 、各TL

素 子 の グu一 曲線 を測 定 した。昇 温速 度0.13。C/sで 室温 か ら400。Cま で加熱 し、1秒 間隔 で

積 算TL量 を収集 した。

このTL量 を用 い て 、A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブの発 光効 率 は 次式 で 定義 され る。

ηAbO3Cr=TLAhO3Cr/DAhO3Cr (4.1)

こ こで 、
DA]…c・(γ)

一(iC'・n/ρ)A1・o・Crの 関 係 よ り

・OAi・(γ)(μ ・/ρ)Ai・

ηA・・、c,-Th・ ・、c,(γ)/[Z)Ai,(γ)×(μ,。/ρ)A・ ・、c,,Ai,】 (4.2)

とな り、式(4.2)か らAl203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ の発光 効 率 が求 め られ る。 同様 に して

BeOTLDの 発 光効 率 を求 め、A1203:Crセ ラ ミックTLス ラ ブ とBeOTLDの 発 光 効率 比 を導

出 した。

幻翻饗
・瓢 層ぺ 「

」'

潮麟
鵜

■

一冨

一
●

,

図4.2コ バル ト照 射装 置
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4.2.3密 封 中性子 源 照射 及 びTL測 定

アニ ー リング処理 を行 ったA1203:Crセ ラ ミ ックTLス ラ ブ及 びBeOTLDを3個 ず つ遮 光

ビニール で被 覆 し、照射 サ ンプル と した。Pu-Be密 封 中性 子源(lCi)を 封入 した線 源保 管

用 中性子 減 速材 の外 壁 にサ ンプル を設 置 し、7,17,24,30時 間照 射 を行 っ た。 照 射体 系 を図

4.3に 示す 。照射 後 、各TL素 子 の グ ロ・一曲線 を測 定 した。昇 温 速度0.13。C/sで 室温 か ら400。C

ま で加 熱 し、Al203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ は1秒 間 隔、BeOTLDは10秒 間隔 で積 算TL

量 を収集 した。

嘲■膨

Pu-Be中 性子源

＼

Al203:CrTLslab

釦BdDTm
遮光 ビニール

巽

図4.3密 封 中性子源照射体系

4.2.4γ 線 エ ネル ギー スペ ク トル測 定

Al203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ及 びBeOTLDの 平均 質量 エネ ル ギー 吸収係 数 を決 定す る

た め、サ ンプル位 置 にお け る γ線 エ ネル ギー スペ ク トル を測定 した。測 定 に は図4.4に 示 す

LaBr3(Ce)シ ンチ レー シ ョン検 出器(LABR-1.5xl.5、CANBERRA)を 使 用 した。検 出器 のエ

ネル ギー較 正 は60Co及 び137Cs線 源 を用 い て行 った。

儲 ラ惑⇒脚禰贈 酬騨 騨

叢 螂藩卸ぎ無 ・趣 こ撫 も幽
鳩 、.

図4.4LaBr3(Ce)シ ン チ レー シ ョン検 出 器
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4.2.5γ 線 量 及 び熱 中性 子 束測 定

サ ンプル位 置 にお け る γ線 量 はBeOTLDを 用 いて測 定 した。TL測 定 と同様 の体系 で 、

BeOTLDに 密 封 中性 子源 を7,17,24,30時 間照射 した。照射 後、図4.5に 示 すTLD読 取 装置

(UD-512、Panasonic)に て線 量 当量 を測 定 し、式(4.3)よ り空 気 カー マ に換 算 した。 空 気 カ

ーマ ー線 量 当量 換算 係 数 は、4.2.4項 にて測 定 した γ線 エネ ル ギー範 囲 にお け る係 数 を表4.18)

か ら内挿 して求 め、 スペ ク トル の計数 値 で加重 平 均 した。

XK

ai.=

「

ぽ　　

Σ{kSv,Gy(E)xc(E)}
Emin

ぼ　　

Σc(E)
Emin

Kair:空 気 カー マ[mGy]

X:線 量 当量[mSv]

(4.3)

kSv,Gy(E):γ 線 エ ネル ギ ーEに お け る空気 カ ー マ ー線 量 当量 換 算係 数

C(E):γ 線 エ ネル ギ ーEに お け るエネ ル ギー スペ ク トル の 計数 値

へ

』
図4.5TLD読 取装 置
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表4.1 空気 カー マ ーlcm線 量 当量換 算係 数8)

PhotonEnergy
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サンプル位置にお ける熱 中性子束は金 の放射化法にて求めた。TL測 定 と同様の体系で、

裸及 びカ ドミウムフィル タで被覆 した金箔 に密封 中性子源 を照射 して放射化 させた。十分

に放射化 させた後、放 出された β線 を図4.6に 示す端窓型GM計 数管(NDEIlOOI、 富士電

機)に よ り測定 し、式(4.4)か ら金箔の飽和放射能を算出 した。GM計 数管の検出効率はU308

標 準線源 を用いて求めた。更に、式(4.5)よ り裸 の金箔 とカ ドミウムフ ィルタで被覆 した金箔

の飽和放射能の差か ら、熱 中性子束を算出 した。

λibT・Ca・(1+α)

.4ニ..
ε(1-e-'z'bT')〆bTw(1-e一 堀)

(4.4)

砥h=

一A
。o,Cdoo,bare

Niama
(4.5)

A。。:飽 和 放射 能[1/s]

Ti:照 射 時 間[s]

Tc:測 定 時 間[s]

T.:照 射 終 了 か ら測 定 開始 まで の待 ち時 間[s]

φth:熱 中性 子束[1/cm2/s]

σ1a:放 射 化 元素Iaの 熱 中性子 放 射化 断 面積[cm2]

ゐb生 成 元 素lbの 崩 壊 定数[1/s]

Ca。 平 均計 数 率[1/S]

ε 検 出効 率

α 内 部転 換係 数(=0.041)

Nia.放 射 化 元 素Iaの 原 子数

F
.
乙

秘
`

図4.6GM計 数管
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4.3結 果

4.3.1素 子 間個 体差 調査

測 定 したTL量 の 内、A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブは200-4000C、BeOTLDは100-200。C

を積 算 範 囲 として積 算TL量 を算 出 した。 これ を全体 の平均値 で 除 し規格 化 した。結 果 を図

4.7及 び図4.8に 示 す。Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ は最 大20%、BeOTLDは 最大37%の

個体 差 がみ られ た。 この結 果 を用 いてTL感 度 の素 子 間個体 差 を補 正 した。
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4.3.2発 光効 率 比 導 出

測 定 したTL量 の 内 、A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブは200-400。C、BeOTLDは100-200。C

を積 算範 囲 と して積算TL量 を算 出 した。 まず 、式(4.2)よ りA1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ

の発 光効 率 を求 めた。

ηA…c・=Th…cKγ)/[DAi・(γ)×(μ,。/ρ)A・ ・3c,,A・,]

一(・・7・×…)/[・ ・5×lllll}1;]-3・48×1・7
(4.6)

Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ と空気 の質 量エ ネル ギー吸 収係 数 は 、それ ぞ れ の1」7MeV

及 び1.33MeVの γ線 エネ ル ギー に対応 した質 量エ ネル ギー 吸収係 数 の平 均値 と した。

同様 に して、BeOTLDの 発 光効 率 は

脚 一TL…(γ)/[DA・ 〈γ)x(μ,n1ρ)・e・,A・r】

一(1・・1×1・・)/[α鰍ll灘;]-2… ×・・7

以 上 よ り、A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDの 発光 効 率比 は

ηAI203Cr17AhO
3Cr,BeO==

ηB・0

3.48×107
=1.65

2.11×107

(4.7)

(4.8)
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4.3.3密 封 中性 子 源 照射 及 びTL測 定

図4.9に 、密 封 中性 子源 を7,17,24,30時 間照 射 したAl203:Crセ ラ ミックTLス ラブ の グ

ロー 曲線 を示 す。310。Cに グ ロー ピー クが観 測 され た。 同様 に、 図4.10にBeOTLDの グロ

ー・一・曲線 を示す
。160。C及 び290。C付 近 に グ ロ・一一一・ピー クが観 測 され た。
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図4.9密 封 中性 子 源 照 射 に 対 す るAl203:Crセ ラ ミ ッ クTLス ラ ブ の グ ロー 曲 線
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更 に、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ は200-400。C、BeOTLDは100-200。Cを 積 算範 囲 と

して積 算TL量 を算 出 した。 照射 時 間 に対す るAl203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLD

の積 算TL量 を図4.llに 示 す。3個 の 素子 の積 算TL量 の平均 値 で プ ロ ッ トした。 ま た、 そ

の標 準偏 差 をエ ラーバ ー と して示 した。A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDと もに、

照射 時 間 に対す るTLに 高 い直線 性 がみ られ た。
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4.3.4γ 線 エ ネル ギー スペ ク トル 測 定

図4.12に 、LaBr3(Ce)シ ンチ レー シ ョン検 出・器 によ り測 定 した エネ ル ギー スペ ク トル を示

す。 但 し、 これ はLaBr3(Ce)結 晶 内 で生成 した二 次電子 のスペ ク トル で あ るた め、入射 γ線

スペ ク トル を得 るた めに はスペ ク トル の復元 処理(ア ン フォール デ ィン グ)が 必 要 とな る。

本 実験 で は、簡 便 の ため この測 定 結果 をサ ンプル位 置 にお け る入 射 γ線 のエネ ル ギー スペ ク

トル とした。
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図4.12エ ネル ギー スペ ク トル測 定結 果
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4.3.5γ 線量及び熱 中性子束測定

表4.2に 、サ ンプル位置にお ける線量当量及び式(4.3)か ら求 めた空気カーマを示す。また、

表4.3に 式(4.4)、式(45)か ら求めた金箔の飽和放射能及びサ ンプル位置にお ける熱 中性子束

を示す。尚、金箔の測定に用いたGM計 数管の検出効率は、標準線源 の測定結果 より15.2%

とした。

表4.2γ 線 量

照 射 時 間[Hour] 線 量 当量X[mSv]空 気 カー マK。i,[mGy]

7

17

24

30

1.72

3.95

5.35

7.14

1.31

3.02

4.09

5.46

表4.3熱 中性子束

金箔 飽 和 放射 能A。。[1/s] 熱 中性 子束 φt、[1/cm2/s]

裸

カ ドミウム フ ィル タ

裸 一カ ドミ ウム フ ィル タ

13.9

3.77

10.1 7.40×102
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4.3.6中 性 子 線 ・γ線 弁 別解 析

3.2項 よ り、次 式か らAl203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ の γ線 に対 す るTL量 を導 出 した。

TL,dtho3ci〈γ)=TLBeo(γ)x(μn/ρ)Aho3cr,Beo×17Aho3c・,Beo(γ)

まず 、Al203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ とBeOTLDの 質 量エ ネル ギー吸 収係 数 比 を求 めた。

図4.13に 照 射場 の γ線 エネ ル ギー スペ ク トル と、そ のエ ネル ギー範 囲 にお け るA1203:Crセ

ラ ミックTLス ラブ及 びBeOTLDの 質 量 エネル ギー吸 収係 数 を示す 。
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図4.13γ 線 エ ネル ギー スペ ク トル と質 量エ ネル ギー吸 収係 数

次式 より、それぞれの質量エネルギー吸収係数を γ線エネル ギースペ ク トルで加 重平均 して

平均質量エネルギー吸収係数 を算 出 し、その比を求めた。

　　　　

Σ{(μ ・1ρ)A…c・(E)×C(E)}
Emin

(μ ・1ρ)Ah・ ・c・,B・・=

ぼのれ　

Σc(E)
Emin 6.78×10-2

ぼ　お　

Σ{(μ ・1ρ)…(E)×C(E)}
Emin

　　　む　

Σc(E)
Emln
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また 、式(4.8)よ りAl203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDの γ線 に対す る発 光効 率比 は

以 下 の値 と した。

17AhO3Cr,BeO(γ)=L65(4・IO)

以 上 の結 果 を用 い て 、BeOTLDのTL量 にAl203:Crセ ラ ミックTLス ラ ブ とBeOTLDの

質 量エ ネル ギー吸 収係 数 比及 び γ線 に対す る発 光効 率 比 を乗 じ、Al203:Crセ ラ ミックTLス

ラブ の γ線 に対 す るTL量 を導 出 した。 図4.14に 、密 封 中性子 源 照射 に対す るAl203:Crセ

ラ ミックTLス ラブ の積 算TL量 及 び 、導 出 した γ線 に対 す る積 算TL量 を示 す。 また 、表

4.4にAl203:Crセ ラ ミックTLス ラ ブの各 線質 に対 す る積 算TL量 を示す 。
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図4.14中 性 子線 ・γ線弁 別解 析 結果
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表4.4中 性子線 ・γ線弁別解析結果

照射 時 間[Hour] TI・AbO3c・ 〈n,γ) TLAIao3Cr(γ) TLAho3ci〈n)

7

17

24

30

3.49×105

7.45×105

1.05×106

1.30×106

8.36×104

1.94×105

2.74×105

3.37×105

2.65×105

552×105

7.75×105

9.58×105
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4.4考 察

図4.9及 び 図4.10に お いて 、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDと も にグ ロー ピ

ー ク以 降 で再 び カ ウン トが増加 してい る が、 これ は ヒー タの熱 輻 射 の光 を原 因 とす るバ ッ

クグ ラ ウン ド値 を十 分 に減算 で き てい ない た めで あ る。SN比 が 小 さく、そ の影 響 が顕著 に

み られ た もの と考 え られ る。

図4,14及 び表4.4よ り、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDのTL量 差 を利 用 した

TLの 中性 子線 ・γ線弁 別 解析 の結 果 、AI203:Crセ ラ ミックTLス ラブ が 中性 子 に感 度 を有す

る こ とが 明 らか に なっ た。本 実験 にお いて 、A1203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ の 中性 子線 に対

す るTLは 全 体 の74%、 γ線 に対す るTLは26%の 割 合 で あ った。

A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブの示 した 中性 子感 度 の要 因 を検討 す るた め、表4.5に ス ラ

ブ構 成 元 素 の熱 中性 子 捕獲 断 面積 を示 す9)。Crの 捕 獲 断面積 は、 同位 体50Cr、52Cr、53Cr、

54Crの 各熱 中性 子捕 獲 断 面積 を
、そ の天然 存在 比 で加 重 平均 して算 出 した。 表45よ り、

A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ の 中性 子感 度 の要 因 と して、アル ミニ ウム の熱 中性 子捕 獲反

応 が考 え られ る。 図4.15に 、アル ミニ ウム の中性子 捕 獲反応 及 び それ に 関わ っ て発生 す る

放射 線 につ い て示す 。まず 、27A1の 中性 子捕獲 の過 程 で7.72MeVの 即 発 γ線 が放 出 され る。

更 に、生 成 した28Alは 半減期2.24分 で β一崩壊 し、安定 な28siと な る。 そ の際 に平 均エ ネル

ギー1。25MeVの β線及 び1.78MeVの γ線 が放 出 され る。今 回使 用 したA1203:Crセ ラ ミック

TLス ラブの厚 さ とこれ らの放 射線 のエネ ル ギー を考慮 す る と、 中性 子 感度 の要 因 には28Al

か らの β線 の寄 与 が大 き か った こ とが推 測 され る。

表4.5A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ構 成 元素 の熱 中性 子捕 獲 断面積9)

構成元素 質量比[%] 熱中性子捕獲断面積

A1

0

Cr

52.90

47.07

0.03

230.3mb

189.9pb

3.144b

27Al(n
,γ)28Alγ(p・ ・mpt)7.72MeV(20%)

/
28Al-→28Si(

、t、ble)

β』decay

t1/2:2.24min

β1.25MeV(lOO%)

γ1.78MeV(100%)

図4.15ア ル ミニ ウム の 中性 子捕 獲反 応
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ここまで、簡易な中性子場 としてPu-Be密 封 中性子源を用いた実測 を行い、Al203:Crセ ラ

ミックTLス ラブが中性子 に感度 を有す ることを明 らかに した。 しか し、本実験では照射場

の γ線量や熱 中性子束が小 さく、十分な精度で解析 が行えていない。そのため、よ り高線量

の照射場 における本弁別解析法の検討 が求め られ る。 また、本解析法はAl203:Crセ ラミッ

クTLス ラブ及びBeOTLDの 平均質量エネルギー吸収係数 を決定す るため、照射場の γ線

エネルギースペ ク トル を得 る必要がある。本実験では、測定 したエネル ギースペク トルに

アンフォールデ ィングを行 っていないため、その影響 について も今後の検討 が求め られる。
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第5章 加速器中性子源に対する

TLの 中性 子線 ・γ線弁別解析

5.1緒 言

我 々は、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDを 併 用 したTLの 中性 子線 ・γ線 弁別

解析 法 を考案 し、Pu-Be密 封 中性 子源 を用 い た実測 を行 った。 しか し、照射 場 の γ線 量や熱

中性 子 束 が小 さ く、結 果 に十 分 な精 度 が得 られ なか っ た。 我 々は よ り高線 量 の照射 場 にお

ける本解 析法 の検 討 を行 うた め、量 子科 学技術 研 究 開発 機構 放 射線 医学総 合研 究 所 に備 え

る中性 子 発生 用加 速器 シス テ ムNASBEE(NeutronexposureAcceleratorSystemforBiological

EffectExperiments)を 用 い て照射 及 び解析 を行 った。 本 章で はそ の結 果 を報 告す る。

5.2方 法

5.2.1加 速器 中性子 源 照射 及 びTL測 定

ア ニー リン グ処 理 を行 ったA1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ及 びBeOTLDを3個 ずつ 遮光

ビニv-一一一`ルで被 覆 し、照 射 サ ンプル と した。加 速器 中性 子 源(NASBEE)か らの 中性 子線 を減

速 し熱 中性 子 束 を増 大 させ るた め、直径25.4cmの ポ リエチ レン製 ボナ ー ボール 中心部 にサ

ンプル を設 置 して 照射 を行 った。照 射 ローサ ンプル距 離 は20cmと した。サ ンプル位 置 にお

いて電 離箱 で 測定 した空気 吸収 線 量 が05,0.75,1.o,1.5,2.oGyと な る時間 を求 め、照射 時 間

は7.5,ll.25,15,22.5,30分 と した。 そ の他 の照射 条 件 を以 下 に示 す。

● 加 速 ピー一一`ム核 種:IH

● ビv-一・`ムエ ネル ギー:4MeV

● 中性子 発 生 ター ゲ ッ ト:Be

照射 体 系 を図5.1及 び図5.2に 示す。 照 射後 、各TL素 子 の グ ロー 曲線 を測定 した。 昇温 速

度0.13。C/sで 室 温 か ら400。Cま で加熱 し、1秒 間隔 で積 算TL量 を収 集 した。TL感 度 の素 子

間個 体差 は、4.3.1項 に て示 した結 果 か ら補 正 を行 った。
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5.2.2γ 線 エ ネル ギー スペ ク トル 計 算

サ ンプ ル位 置 にお け る γ 線 エ ネル ギー スペ ク トル は、 モ ンテ カル ロ計算 コー ドPHITS

(ParticleandHeavyIonTransportcodeSystem)ver.2.82を 用 い て計 算 した。Ge(Li)半 導体 検

出器 で測 定 した 空気 中の γ線 エネ ル ギー スペ ク トル(図5.3)を 線 源 と して 、ボ ナー ボー ル

中心 部 にお け る γ線 エネ ル ギー スペ ク トル を計算 した。計 算 ヒス トリー数 は1.0×108と した。
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図5.3空 気 中の 実測 γ線 エネ ル ギー スペ ク トル
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5.2.3熱 中性 子 束測 定

サ ンプル 位 置 にお け る熱 中性 子束 は金 の放 射化 法 に て求 め た。TL測 定 と同様 の体 系 で、

裸 及 びカ ドミウム フ ィル タで被 覆 した金 箔 に加 速器 中性 子源 を用 い て 照射 を行 った。 十 分

に放 射 化 させ た後 、放 出 され た γ線 を図5.4に 示 す ウェル型Nal(T1)測 定装 置(Mode17J7、

CANBERRA)に よ り測 定 し、 式(4.4)か ら金 箔 の飽 和 放射 能 を算 出 した。 測 定装 置 の検 出 効

率 は22Na、60Co、137Cs、241Amの 較 正 用 γ線源 を用 いて 求 めた。 更 に、式(4.5)よ り裸 の金 箔

とカ ドミウム フ ィル タで被 覆 した金 箔 の飽 和 放射 能 の差 か ら、熱 中性 子 束 を算 出 した。
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図5.4ウ ェル型Nal(Tl)測 定 装置
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5.3結 果

5.3.1加 速 器 中性 子源 照射 及 びTL測 定

図5.5に 、加速 器 中性 子源 にて空 気 吸収線 量0.5,0.75,1.0,1.5,2.OGy照 射 したA1203:Crセ

ラ ミ ックTLス ラブの グ ロー 曲線 を示す 。3100Cに グ ロー ピー クが観 測 され た。 同様 に、図

5。6にBeOTLDの グ ロー 曲線 を示 す。 図4.10に 示 した密 封 中性 子 源 照射 に対 す るグ ロー 曲

線 と形 状 が異 な り、160。Cの グ ロー ピー クが顕著 にみ られ た。
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図5.5加 速 器 中性 子 源 照 射 に 対 す るAl203:Crセ ラ ミ ックTLス ラ ブ の グ ロー 曲 線
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図5.6加 速 器 中性 子源 照射 に対 す るBeOTLDの グ ロー 曲線
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A1203:Crセ ラ ミックTLス ラブは200-400。C、BeOTLDは100-200。Cを 積 算範 囲 と して積

算TL量 を算 出 した。 照射 時 間 に対す るAl203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ とBeOTLDの 積 算

TL量 を 図5.7に 示す 。3個 の素子 の積 算TL量 の平 均値 で プ ロ ッ トし、その標 準 偏 差 をエ ラ

ーバ ー と して示 した。AI203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDと もに、 照射 時 間 に対す

るTLに 高 い直線 性 が み られ た。
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図5.7Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ及 びBeOTLDの 照射 時 間 に対す る積算TL量
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5.3.2γ 線 エ ネル ギー スペ ク トル計 算

図5.8に 、PHITSに よ り計 算 した サ ンプル位 置 にお け る γ線 のエネ ル ギー スペ ク トル を示

す。
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図5.8γ 線 エネ ル ギー スペ ク トル 計算 結果

5.3.3熱 中性 子 束測 定

表5.1に 、式(4.4)、 式(4.5)か ら求 めた金箔 の飽 和放 射 能及 びサ ンプル位 置 に お け る熱 中性

子 束 を示す。 尚、金 箔 の測 定 に用 いた ウェル型Nal測 定 装置 の検 出効 率 は 、各 較 正用 γ線 源

の測 定結 果 よ り198Au一 γ線 のエ ネ ル ギv--411.8keVに 相 当す る検 出効 率 を 内挿 して 求 め、

30.8%と した。

表5.1熱 中性 子 束

金箔 飽 和 放射 能A.。[1/sl 熱 中 性 子 束 φ亡、[1/cm2/s】

裸

カ ドミウム フ ィル タ

裸 一カ ドミウム フ ィル タ

7.71×105

6.10×104

7.10×105 550×107
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5.3.4中 性 子線 ・γ線 弁別 解 析

4.3.6項 と同様 に、次 式 か らA1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ の γ線 に対す るTL量 を導 出 し

た。

TIAho3c,〈 γ)=TLBeo(γ)x(μn/ρ)Aho3cr,Beo×17Aho3cr,Beo(γ)

図5.9に サ ンプル 位 置 にお け る γ線 エ ネル ギー スペ ク トル と、そ のエ ネル ギー 範 囲 にお け

るAl203:Crセ ラ ミックTLス ラブ及 びBeOTLDの 質 量エ ネル ギー吸 収係 数 を示 す。
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図5.9γ 線 エネ ル ギー スペ ク トル と質 量エ ネル ギー 吸収 係 数

次式 より、それぞれの質量エネルギー吸収係数 をγ線エネルギースペ ク トルで加重平均 して

平均質量エネルギー吸収係数 を算出 し、その比を求めた。

ぼの　

Σ{(μ ・/ρ)A…C・(E)×Flex(E)}
Emin

(μ ・1ρ)AhO・Cr,B・0=

　　　　

Σπ畷E)
Emin 3.59x10-2

　　　　

Σ{(μ ・/ρ)…(E)×Flzax(E)}
Emin

　り　

ΣFtULX(E)
Emin

2.70×IO}2

=1.33(5.1)
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また、式(4.8)よ りAl203:Crセ ラ ミックTLス ラブ とBeOTLDの γ線 に対 す る発 光効 率比 は

以 下の値 と した。

ηA1203Cr,BeO(γ)=1.65

以 上 の結果 を用 いて 、BeOTLDのTL量 にAl203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブ とBeOTLDの

質 量 エネ ル ギー 吸収係 数 比及 び γ線 に対す る発 光効 率比 を乗 じ、A1203:Crセ ラ ミックTLス

ラブ の γ線 に対 す るTL量 を導 出 した。 図5.10に 、加 速器 中性 子源 照 射 に対 す るAl203:Cr

セ ラ ミックTLス ラブ の積算TL量 及び 、 導出 した γ線 に対す る積 算TL量 を示す 。 ま た、

表5.2にA1203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブの各 線質 に対 す る積算TL量 を示 す。
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図5.10中 性 子線 ・γ線 弁別 解析 結 果
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表5.2中 性子線 ・γ線弁別解析結果

照 射 時 間[min] TLAhO3Ci〈n,γ) TLAhO3Ci〈 γ) TLAho3c[〈n)

7.5

ll.25

15

22.5

30

6.21×106

9.72×106

1.23×107

1.84×107

2.36×107

4.53×106

6.52×106

8.72×106

1.32×107

1.74×107

1.67×106

3。20×106

3.58×106

5.28×106

6.22×106
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5.4考 察

図5.6の 加速器 中性子源照射に対す るBeOTLDの グロー曲線 について、図4.10で 示 した

密封 中性子源照射に対す る同素子のグロー 曲線 と異 なる形状がみ られた。160。Cの グロー ピ

ークが顕著にみ られ線量直線性 を示 したのに対 して、290。C付 近のグロー ピー クは小 さく、

線量依存性 もみ られなかった。 これ は、BeO中 の290。Cの グロー ピークを成すエネルギー

準位 の捕獲 中心が、飽 和状態 に近づいたため と考 え られ る。捕獲 電子 数の増加 に伴 って

290。Cの グロー ピークを形成す る捕獲 中心の電子捕獲効率が低 下 し、その後は160。Cの グロ

ー ピークを形成す る捕獲 中心による電子捕獲が支配的になることが示唆 された(図5 .ll)。

表5.1よ り、本実験 のサンプル位置における熱 中性子束は5.5×1071/cm2/sで あった。これ

は実際のBNCT照 射場 にお ける中性子束の大 きさに近 く、本研 究の利用 目的 として十分な

条件下で実験が行 えた といえる。図5.10及 び表5.2よ り、加速器 中性子源に対す るTLの 中

性子線 ・γ線弁別解析の結果、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブの 中性子線 に対す るTLは 全

体 の29%、 γ線 に対す るTLは71%の 割合 であった。

函 圏

… …G「 … 一"'1600c

v

一 び …一一2900C

電子

価霞子帯

図5。llBeOTLDの 電 子捕 獲 の変 化
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ここで 、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブ の 中性 子線 に対 す るTLを 全 て28Alか らの β線 に

起 因す る もの と仮 定 し、照 射場 の熱 中性 子 束の試 算 を行 う。

質 量M[kg]、 体積V[cm3]のA1203:Crセ ラ ミックTLス ラブ に熱 中性 子 束 φ亡、[1/cm2/s]をT

[s]時間照射 した とき、熱 中性 子捕 獲反 応 を起 こす 中性子 数 ノVは

1V=Σ φ亡,Tレ 「 (5.2)

Σ[1/cm]はAl203:Crセ ラ ミックTLス ラブ の巨視 的熱 中性 子捕 獲i断面積 で、微視 的 熱 中性子

捕 獲 断 面積 σ[cm2]に ス ラブ 中の27Al(質 量比 の[%]、 原 子 量A)の 原 子数 密度 を乗 じた値

で あ る。

ω1000M
×
100x(6

.02×1023)

Σ=σ × (5.3)

Al203:Crセ ラ ミ ックTLス ラブの熱 中性 子捕 獲反 応 に よ り β線 が放 出 され た とき 、その数

は反応 を起 こ した 中性 子数Nに 等 しい。 エ ネル ギーE[J]の β線 が全 てAl203:Crセ ラ ミッ

クTLス ラ ブに吸 収 され た と仮 定 す る と、 スラブ の吸 収線 量D(n)[Gy]は

E×N
・o(n)ニ

M
(5.4)

TL(n)=η0(n)の 関係 よ り
ExIVTL(

n)=η
M

(55)

式(5.2)よ り

E× Σip,,TVTL(
n)=η

M
(5.6)

TL(n)M変形
して φ出 二

nyEΣTV

とな り、式(5.7)か ら熱 中性 子束 が 求 め られ る。 各値 を代 入す る と

(6。22×106)×(5β7×10-4)φ

、h=(3
.48×107)×(2.00×10-13)×(1。01×10-2)×(1.80×103)×(1.45×10-1)

(5.7)

(5.8)

=1.83×10811!・m2/・1
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以上 よ り照射場の熱 中性子束の試算 を行ったが、結果は金の放射化法に より求 めた値 の

3.3倍 となった。この差の原 因を検討す るため、図5.12に27Alの 中性子エネル ギーに対す る

反応断面積 を示す9)。 中性子捕獲反応は中性子エネルギーが小 さいほど起 こ り易 くなるが、

27Alは 約6keVの 中性子エネルギーに顕著な中性子捕獲断面積 の共鳴 ピークがあ り
、このエ

ネル ギーの中性子に対 しても捕獲反応 を起 こし易い。更に、数十～数百keVの 領域 にも複

数 の共鳴 ピー クがみ られ る。金の放射化法によって求 めた熱 中性子束 はカ ドミウム差 引法

に より共鳴 ピー クの影響が除かれているため、その違いが過大評価 の原因 となった と考 え

られ る。 また、図5.13に 速中性子領域における27Alの 反応断面積 を示す9)。 照射 した中性

子線 に数MeVの 速中性子が含 まれていた場合、27Al(n,p)27Mgや27A1(n,α)24Na反 応 により各

種粒子線が発生す るため、それ らのTLへ の寄与 も原因 として考え られ る。

本研 究では、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブの中性子線及び γ線 に対す るTLの 弁別解析

法を示 した。 更に、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラブの中性子線に対す るTL量 か ら中性子束

を算出す ることのできる可能性 を示 した。今後、この算出精度の向上に向けてAl203:Crセ

ラミックTLス ラブの示 した中性子感度 の要因の解明を進める。
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第6章 結語

高度化 の進む昨今の放射線治療の中で も、BNCTは 細胞単位の革新的な放射線治療法 とし

て多大な期待が寄せ られている。 しか し、安定 した中性子源 の開発や、 よ り高い腫瘍集積

性 を有す るホ ウ素薬剤の開発、適応症例の拡大など、医療 としてのBNCTの 普及に向けて

残 された課題 は多い。放射線計測の分野 においても、中性子線 とγ線 を簡便且つ高精度に弁

別 可能な、低 コス トの放射線測定デバイスの開発が求め られてい る。

その ような背景の中で、本研 究では優れたTL特 性 と幅広い利用可能性 を有す るAl203:Cr

セラ ミックTLス ラブに着 目し、A1203:Crセ ラミックTLス ラブとBeOTLDを 併用 したTL

の中性子線 ・γ線弁別解析法 について検討を行った。中性子感度 が非常に小 さくBNCTに お

いて積算 γ線線量計 として用い られてい るBeOTLDを 併用することによ り、BNCTに お け

る中性子束及び γ線量測定 を同時に行 うことが期待 できる。

本論 文では、この中性子線 ・γ線弁別解析の手法を報告す るとともに、密封 中性子源及び

加速器 中性子源を用いた実測結果について記 した。その結果、Al203:Crセ ラ ミックTLス ラ

ブが中性子に感度 を有す ることを明 らかに した。また、Al203:Crセ ラミックTLス ラブの示

した 中性子感度の要因を解明す ることで、TL量 か ら中性子束を算出す ることのできる可能

性 について も示 した。

しか しなが ら、本論文ではこのA1203:Crセ ラミックTLス ラブ とBeOTLDを 併用 したTL

の中性子線 ・γ線弁別解析法の確か さについて、十分な検討 を行 えていない。今後、中性子

線 ・γ線 の弁別照射やモ ンテカル ロ計算の結果 との比較か ら、本解析法の有用性 を明 らかに

す る必要がある。また、前述 したよ うにAl203:Crセ ラ ミックTLス ラブの中性子感度の要因

を解 明す るこ とも大きな課題である といえる。本研究が今後 のBNCTの 発展 と普及の一助

とな ることを期 し、更なる検討を進めていきたい。
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