
金沢大学・その他部局等・名誉教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１３３０１

基盤研究(B)（一般）

2019～2017

光子，重粒子を照射した銀活性ガラス線量計の蛍光核飛跡の可視化と高性能化

Fluorescent nuclear track visualization and high performance of Ag-activated 
phosphate glass dosimeter irradiated with photons and heavy charged particles

９０１５３４２８研究者番号：

黒堀　利夫（Kurobori, Toshio）

研究期間：

１７Ｈ０３５１９

年 月 日現在  ２   ５ ２９

円     8,400,000

研究成果の概要（和文）：電離放射線照射によって銀活性リン酸塩ガラスに誘起される銀関連の吸収帯を紫外光
(UV)で励起することによって発せられる蛍光―ラジオフォトルミネッセンス(RPL)―を用いた線量計としての応
用開発と物理的探究を通して更なる検出器としての高性能化を目指した．具体的には(1)Ｘ線照射による深さ方
向のRPL強度のイメージングと蛍光核飛跡検出器 (FNTD）としての実証，(2)ミクロンオーダーに集束したプロト
ンビームでガラス中に書き込んだマイクロパターンの1光子および2光子励起共焦点顕微鏡による可視化，(3)銀
蛍光ガラスと光ファイバーを結合した可変周期(数秒から数分)で動作するシステムを開発した．

研究成果の概要（英文）：We investigated the characterisation and comparison of micro-scale patterns 
in Ag-activated glass and LiF crystal written by a proton beam. A variety of micro-scale structures 
based on radiophotoluminescent (RPL) centres in Ag-activated glasses and in LiF crystals were 
visualised by confocal microscopes. The origins of different RPL intensity profiles in a plateau 
region along the axial direction in both materials were examined and discussed. 
Moreover, we also reported the demonstration of a variable periodic time operated fibre-coupled 
dosimetry system using Ag-activated glass. In order to overcome the inevitable “build-up”effect 
occurring in RPL glasses during and after X-ray irradiation, pertinent experiments were carried out.
 Build-up curves and corresponding build-up rates were measured for different excitation 
wavelengths,temperatures and variable intervals were examined. The quick response of the dosimetry 
system developed here to the on/off switching operations was confirmed.

研究分野： 放射線物理

キーワード： 銀活性リン酸塩ガラス　ラジオフォトルミネッセンス　リチウムフロライド結晶　多光子顕微鏡　リア
ルタイム線量計　プロトン照射　ビルドアップ現象　光ファイバー線量計

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した銀蛍光ガラスを用いた各種応用は，これまでこの材料単独による個人被ばく線量計，環境放射
線検出器および医療用線量計としての使用のみならず，各種電離放射線の蛍光核飛跡検出器として，また重粒子
線によるマイクロパターンの書き込みとフェムト秒レーザー多光子顕微鏡とを組み合わせた可視化はバイオ分
野，光デバイス分野への応用も可能である．さらに銀蛍光ガラスと光ファイバーを結合した可変周期で動作する
システムは，新たな放射線モニターとして適用可能である．例えば，地表面ならびに地中のガンマ線量の変化を
時々刻々モニターリングが可能な放射線検出器システムとしての実用化が期待できる．

※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、研究者個人に帰属されます。
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１．研究開始当初の背景 

ラジオフォトルミネッセンス（RPL）現象に基づく銀活性リン酸塩ガラス（以後，蛍光ガラス）は他の蓄積型

固体線量計に比較して，高い空間分解能，低いフェーディング特性，高い感度と再現性，繰り返し読み

出し機能，再利用等の優位性を持ちながら，これまでその潜在能力を十分に生かし切れていないのが

現状である．本研究では，電離放射線に対してさらに信頼性の高い蛍光ガラス線量計の開発を目指し

て，新たな機能の発現と高性能化の実現を追究した． 

 
２．研究の目的 
（１） この材料の欠点として，常温で避けることが困難な特有の「ビルドアップ現象」を伴うことである．これ

を如何に克服するかがリアルタイム線量計実現の鍵であり高性能化への課題であった．本研究者

はこのビルドアップ現象の詳細な特性把握を行い，可変周期 (リアルタイムから数分に亘る)で動作

可能なファイバー結合型線量計システム構築を第一の目的とした． 

（２） また，数 MeV のエネルギーを有するプロトンビーム(陽子線)を 1μm 程度に集束して高速掃引する

ことで 800×800 μm2 サイズの各種マイクロパターンをガラス中に書き込み，その 2 次元，3 次元イ

メージを 1 光子，2 光子励起共焦点顕微鏡を駆使して可視化するシステムを構築した．今年度はさ

らに物理的，光学的特性が蛍光ガラスと似通ったフッ化リチウム(LiF)結晶中に同じサイズ 300×

350 μm2 の矩形パターンをプロトンビームで書き込み，ブラッグピーク位置の偏差および低線量領

域での強度分布イメージ (ブラッグカーブ）の比較と物理的，光学的特性がほぼ似通った材料で

異なるブラッグカーブの形状が顕著に表れる原因を追究することを第二の目的とした． 

 
３．研究の方法 
 

（１） 蛍光ガラスを用いた可変周期動作可能なファイバー結合型線量システムの構築 

① 2 種類の蛍光ガラス（千代田テクノル製）を実験用途に応じて使い分けて使用 

・GD702: 8.5×8.5×1.5 mm    ・Dose Ace GD-302M: ℓ=12mm, t=1.5 mm 

組成: 31.55 P, 51.16 O, 6.12 Al, 11.00 Na, 0.17 Ag (重量%) 

② 可変周期動作ファイバー線量システムの構成 

・ダイクロイックミラー，Dose Ace，光ファイバー，紫外(UV)パルスレーザーでシステムを構成 

UV レーザー(Explorer One, パルス幅: <5 ns, 繰り返しレート: 1 kHz, パルスエネルギー：～

0.5 μJ ) ; X 線源: Mo ターゲット，V= 40 kVp, I= 0.2 – 1.0 mA 

③ データ測定系: マルチチャンネルアナライザー (PMA-12), 遅延/パルス発生器 (DG535),

比較のためプラスチックシンチレータ線量計システムを使用 (MIDSOF) 

（２） 蛍光ガラスと LiF 結晶中へのマイクロパターンの書き込み方法の確立と顕微鏡による可視化 

① プロトンビームによる材料中へのマイクロパターンの書き込み方法 

・エネルギー：1.7 – 3.0 MeV, 集束ビーム径: １ μm，走査領域: 800 × 800 μm2, 

 フルエンス: 109 - 1010 ions/cm2 (QST Takasaki/Japan) 

・エネルギー：4.5 MeV, 走査領域: 300 × 350 μm2, 

 フルエンス: (1.43 – 28.9) ×108 ions/cm2 (RBI, Zagreb/ Croatia) 

 
４．研究成果 
 

(1) 蛍光ガラスを用いた可変周期動作可能なファイバー結合型線量システムの研究成果 



① ビルドアップ現象は励起パワーに敏感であり，X 線照射時ならびに照射後，歪のないカーブを得

るためにはできるだけ低い励起パワー(< 0.5 mW，光ファイバー入射端でのパワー)を用いて，蛍

光のブリーチングを防ぐことが重要である． 

② ビルドアップカーブの立ち上がり時間および RPL 強度は励起波長に強く依存する．さらにビルド

アップカーブは 2 種類の指数関数でフィッティングが可能であり，そのうち早い時定数の成分は

Ag2
+センター，遅い立ち上がり時定数の成分は Ag2+センターに起因することを実証した．  

③ 可変周期動作可能なファイバー結合型線量計システムにおいて，連続的なシーケンス(例えば，

X 線照射，ビルドアップ，ブリーチングプロセス)動作を忠実に再現するためには，サンプル温度を

337 K 程度に保持することで達成できる．Fig. 1 は(a) 室温 (295 K) と (b) 337 K の温度にサン

プルを保持し，早い掃引（黄，緑色；短い周期) ならびに遅い掃引（青，黒色；長い周期）での PD 

(プレドーズ)，X 線照射，ビルドアッププロセスを重ね書きしたものである．(b)では両者が完全に重

なっており RPL 強度が完全に飽和値に達していることを示している． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 1 3 連続シーケンスに対する早い掃引速度 (2 秒周期) および遅い掃引速度 (30 秒

周期) でのオレンジ RPL 応答の比較．(a)は温度 295 K, (b)は 337 K． 

④ さらに，温度 337 K にサンプルを保持できれば励起光の on/off 切り替えに忠実に対応した応答

が得られる Fig. 2(a)．比較のためプラスチックシンチレータの応答カーブを示した Fig. 2(b)． 

 

Fig. 2 7 連続シーケンスに対する(a) 温度 337 K でのリアルタイム RPL 蛍光ガラス線量計システムの動

作カーブおよび (b) 対応する温度 295 K でのリアルタイム・シンチレータ線量計の応答を示す．(a)は

早い掃引速度(2 秒周期) で動作． 

本研究では「ビルドアップ現象」を伴う蛍光ガラス線量計を用いて，リアルタイムから数分の時間周期で

線量を可視化できる「可変周期動作可能なファイバー結合型線量計」を初めて実現した．今後このシス

テムは放射線で汚染された地中の線量の経年変化を時々刻々測定可能なシステムとして適用できる． 

 



(2) 蛍光ガラスと LiF 結晶中にプロトンビームで書き込んだマイクロパターンの研究結果 

① LiF の F2 センターに起因する赤色 RPL の蛍光寿命は τ～18 ns，一方蛍光ガラスの Ag2+センタ

ーに起因するオレンジ RPL の寿命は τ～2400 ns である. 用いた共焦点顕微鏡の１ピクセルに

蓄積される蛍光強度の時間はここでは数十μs 程度であり，その結果蛍光ガラスに対して 500 回

積算の信号はすぐに飽和値に達する．その結果 Fig. 3(b)に示すようにブラッグカーブの低線量

プラトー領域で矩形的な形状になる. ＬｉＦ結晶の場合，100 分の 1 以下の短い蛍光寿命のため

飽和現象は起こらず SRIM シミュレーションと同様な Fig. 3(a)の形状になると結論した. 

② さらに蛍光ガラスでのブラッグカーブの矩形的な形状の原因として，蛍光ガラスと LiF 結晶の放

射線照射で形成されるセンター形成機構の違いが反映されている．つまり LiF の場合 F2, F3
+ 

センターのようなＦセンターの凝集体の形成に対して，蛍光ガラスの場合は Ag0, Ag2+センターの

ような Ag+イオンが電子，正孔を捕獲してセンターが形成される. さらに材料の異なる組成，原子

間のネットワークの相違が形状の違い，ピーク位置の偏差のバラツキに反映されると結論した． 

③ ここには示していないが，１光子励起(405 nm)と 2 光子励起(720 nm, 890 nm)共焦点顕微鏡で観

察した同じパターンに対する比較も行った。近赤外光(IR)で励起する 2 光子励起の方が紫外光

（UV）で励起する１光子励起よりレーリー散乱が小さいため励起光はサンプルのより深い領域ま

で到達できブラッグカーブの忠実なイメージ再現が得られることも実証した. 

 

Fig. 3 2 光子励起顕微鏡によって可視化されたブ

ラッグカーブ (a) LiF (b) 蛍光ガラス. 挿入図は

4.5 MeV のプロトンビームで試料中に書き込まれ

た同じサイズ(300 × 350 µm2 )の矩形パターン. 

マ ー ク 1 ～ 4 は そ れ ぞ れ (1.43 ～ 42.9)×108 

ions/cm2 の 4 段階のフルエンスに対応する. 共

焦点顕微鏡は対物レンズ(40×/1.15NA)を用い，

2 光子励起波長として LiF に対して 890 nm，蛍

光ガラスに対して 720 nm を用いた． 

 
 
 

 

1μm 径に集束したプロトンビームを用いてる蛍光ガラスや LiF 結晶の任意の深さに短時間（数秒

から数十秒）でマイクロパターンを書き込む技術の確立とそのイメージを 2 光子励起顕微鏡で可視

化する方法は放射線領域では新たな挑戦であり，発表した論文は 2018 年度の Jpn. J. Appl. Phys.

の Spotlights に選ばれておりその注目度は高い．これらの技術は放射線分野における線量計の高

機能化のみならず各種のマイクロ構造を有する光デバイスの開発にも繋がると考えている．また，

材料によるブラッグカーブ形状の違いの要因を探究することは物理的にも興味ある問題である． 
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Multi-photon Confocal Microscope Evaluation of Fluorescent Centres in Ag-activated Phosphate Glass irradiated with Heavy
Charged Particles

集束したプロトンビームで蛍光ガラス線量計に書き込んだマイクロパターンの二光子励起顕微鏡による評価（Ⅱ）
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