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ベトナムダラット市で保管されている版木の表面にはカビ汚染があり，内部は虫に食われ穴が開いている。そこで，版木の表面に付着する菌を殺菌するために150 kVのX線でフィルターを使用せずに照射することで，従来の6倍の速さで殺菌することができた。版木の虫食いは，外観検査と単純X線撮影のみでワレや物理的な破壊と区別して判別ができた。これらの技術をマニュアル化してベトナムで指導を行い，技術移転をした。その際に，旅行経路の手荷物検査内で照射されたX線0.5 mGyや宇宙放射線9 µSvはフィルム線量計とX線フィルムに対して影響を及ぼさなかった。


1. はじめに
ベトナムでは1802年から1945年までのグエン王朝時代に，歴史，地理，社会政治，軍事，法律，教育，文学などを広めるため，王宮は様々な歴史書や文学作品を編纂するように国民へ命じた。この編纂により，版木が作成された。木版画は一般的だった印刷方法として，木の板に古典中国語やチュノム（ベトナムの古い文字）の文字を逆に彫ることで作られた1）。版木の素材は主に，染料を使っても水を吸いにくく膨張しにくい性質をもつ柿の木が使用されていた。これらの版木は，2009年7月31日にユネスコ世界文化遺産に約34,000枚が登録され2），ラムドン省のダラット市にある国立アーカイブセンターNo.4に保管されている3）。
保管されている版木はFig. 1のように大きいもので60 cm×30 cm程度，小さいもので30 cm×20 cmであり，厚みは2～3 cm程度である。ベトナムは高温多湿のため，版木の表層はカビで汚染されているものが多い。また，内部はシロアリやキクイムシに喰われ，物理的な破壊（ワレ，キズ，破損）も多数存在する。
[image: ]Fig. 1 Woodblock has been preserved and displayed at tha National Archive Center IV (Dalat, Vietnam) since 2009 (Color online).

版木の保存法においては，カビによる劣化対策のため，定期的な版木の清掃が行われ，保管室は温湿度のコントロールでカビの成長を阻止している。著者の一人は先駆けて低エネルギーX線による版木のカビ殺菌の研究を行った4）。また，本研究グループはJSPS科研費国際共同研究加速基金（国際共同研究強化B）の課題にて，可搬型X線発生装置を使用して版木の表層カビを高効率で殺菌する手法を日本で開発した5）。この手法は，可搬型にもできる低エネルギーX線で表面層に高線量（1500 Gy）を照射し，深部にはシロアリを駆逐する程度の低線量（200 Gy）を同時照射する方法を開発した。具体的には，X線発生装置に付随するフィルターを取り外し，Beウィンドウのみとし，タングステンターゲット由来のLα線とLβ線（10 keV付近）を使用することで，表面の線量率を6倍まで引き上げるという方法である。このタングステンターゲット由来のX線は100 kVの照射管電圧で15 mmの浸透深さで線量率が表面線量率の20％に減少するため，内部ではなく，表面層への殺菌法としての使用が妥当である。さらに，従来のPMMA線量計では厚みが10 mmのため，表層10 µm部分の線量を測定することができない6）。そこで，感光層が8 µmのガフクロミックフィルム（HD-V2）を使用することで，表面線量を測定・評価することが可能である。
一方，物理的な版木の破損修復は，主に樹脂で補強されているが高度な技術が必要である7）。また，版木内部ではシロアリやキクイムシの幼虫に喰われ，外観からではどこまで喰われているか不明である。しかし，幼虫に喰われた穴はX線透過撮影で分別ができる。
ダラット大学のトレーニングセンターではX線照射装置（トーレック社製，最大管電圧150 kV）を所有しており，X線による殺菌とX線透過撮影の実施体制は十分である。しかし，ダラット大学所属の著者のグループは微生物試験を専門としているため放射線プロセス技術については詳しくない。そのため，本研究の目的は，文化財保護を目的とした放射線プロセス技術を我が国からダラット大学に移転することである。具体的には，下記の2点である。
	低エネルギーX線の表面線量評価法
	木版画のX線透過撮影

また，本研究は国際原子力機関（IAEA）の国際連携共同プログラム（CRP）の文化財保護のプロジェクトF22082: Development and Implementation of Cultural Heritage Preservation using Ionizing Radiation Technology（電離放射線技術を用いた文化遺産保存技術の開発と実施）の成果物の一部である8）。

2. 低エネルギーX線の表面線量評価法
2・1 ガフクロミックフィルムへのX線照射
使用するガフクロミックフィルムHD-V2は8 µmの感光層と，97 µm保護層で形成され，線量範囲は10–1000 Gyである9）。販売メーカーの取扱説明書では対応エネルギーが1～18 MeVと高エネルギー側であるが10），トレーサビリティが担保できれば低エネルギーX線で校正されていても問題はないとIAEAのマニュアルに記載されている11）。そこで，HD-V2の線量校正は2.5 mmのアルミフィルターを付加したX線照射装置（COMET社製MG-165）を使用し，管電圧は150 kV，線量校正点は6点（50 Gy, 100 Gy, 150 Gy, 200 Gy, 300 Gy, 500 Gy）で実施した。線量のトレーサビリティはJQA校正要項に満たされた東洋メディック株式会社製のRAMTEC-Soloの電離箱線量計（A4プローブ）で行った。HD-V2の吸光度を読み取る分光光度計は，日本では日本分光株式会社製V-670を使用し，ベトナムでは株式会社日立ハイテク社製UH 5300を使用した。いずれの分光光度計も読み取り波長は400–800 nmで測定し，低線量においても，高線量においても安定して吸光度が上昇した585–599 nmの積算値から線量校正を作成し，線量値を計算した。
これらの評価方法をベトナムに移転するために，著者の一人が2022年12月30日と31日にベトナムでUH 5300の全セットアップと取扱説明，HD-V2の線量評価マニュアルを作成し，指導を行った。定期的に照射済みのHD-V2の試料を測定するように指示し，測定法と評価法を確認した。2023年10月2日にベトナムで，HD-V2の吸光度測定に立ち会い，著者の一人がマニュアル通りに測定されていることを確認した。
2023年9月27日に日本で150 kVのX線をHD-V2線量計に照射した。線量は50 Gy, 100 Gy, 150 Gy, 200 Gy, 300 Gy, 450 Gyであり日本用とベトナム用で2種類ずつ同時に照射し，ジッパー付きポリパックに入れ暗所で保存した。照射後，1日目と3日目の吸光度測定は日本で計測した。その後，ベトナム用の照射済みHD-V2をダラット大学に持ち込み，照射から5日目，8日目，14日目の吸光度は日本とベトナムで計測した。日本で計測した結果をFig. 2に，ベトナムで計測した結果をFig. 3に示す。
[image: ]Fig. 2 Temporal changes in the dose of HD-V2 measured by V-670 in Japan after irradiation. HD-V2 films were irradiated with X-rays at 150 kV without an addional filter (Color online).

[image: ]Fig. 3 Temporal changes in the dose of HD-V2 measured by UH5300 in Vietnam after irradiation. HD-V2 films were irradiated with X-rays at 150 kV withoout an addional filter (Color online).

これらの結果から，照射後は線量が増加する傾向にあった。一般的に，HD-V2は照射直後から10時間までは急速に吸光度が変化し，10時間以降は緩やかに吸光度が増加するため線量が増える12）。また，今回の旅行経路では，HD-V2線量計は空港の手荷物検査で2回X線を照射されたが，長瀬ランダウア社製のnanoDot線量計で手荷物検査時の線量を測定した結果，いずれも0.5 mGy, 0.6 mGyであった。また，日本–ベトナムでのフライト間の線量はALOKA社製のポケット線量計PDM-122B-SHCで測定した結果9 µSvであったため，旅行経路によるHD-V2線量計への影響は無視できた。Fig. 2とFig. 3で日本とベトナムでの線量値が差がないため，ベトナムにおける高温多湿の環境下での影響は受けにくく，安定して測定することができた。

2・2 Aspergillus nigerの放射線感受性
次に，木材で発生する可能性の高い黒カビの一種であるAspergillus niger（A. niger）を用いて低エネルギーX線による殺菌を実施した。以前の研究ではA.nigerの放射線感受性は光子のエネルギーに依存せず，線量に依存する5）。本研究では，X線照射における生存曲線の安定性を確認するため，繰り返し培養とX線照射を行い，A.nigerの生存曲線を作成した。以下のA.nigerの培養法，X線照射法，計測法は以前の論文で掲載されているため，表現を変えて引用する5）。
Aspergillus niger（NBRC 105049）をポテトデキストロース寒天培地（PDA）に植菌し，25°Cで7日間培養して分生子を産生させた。表面の分生子を滅菌綿棒で集め，0.05％Tween 80溶液30 mLを入れたファルコンチューブ（50 mL）に懸濁した。この溶液を0.05％Tween 80溶液40 mLで3回遠心分離し，沈殿物を1瓶に集めて再度遠心分離し，上清を捨てた。沈殿を15 mLの滅菌2％ポリビニルアルコール（PVA）に加え，均一にボルテックスした。約100 µLの分生子懸濁液を集めて希釈し，分生子を計数器で数えた。分生子懸濁液約50 µLを厚さ0.75 mmのポリエチレン（PE）ディスク上に滴下した（PVAディスク）。PVAディスクは安全キャビネット上で乾燥させ，冷蔵庫で保管し，約2.0×107個／ディスクのA.nigerディスクを作成した。作成したA.nigerに150 kV, 20 mAのX線（付加フィルター無し）を15 cmの距離で照射した。HD-V2で線量を確認した結果，付加フィルターがないため150 Gy/minと，従来法に比べて線量率が6倍も高くA.nigerディスクに照射できた。照射線量は300 Gy, 600 Gy, 900 Gy, 1200 Gy, 1500 Gyであり，1線量あたり3個のPVAディスクに照射した。線量測定はHD-V2を使用し，150 kV, 20 mAで300 Gy照射する試験を30回繰り返して線量の不確かさを算出した。照射後，PVAディスクを0.05％ Tween 80水溶液1 mLで溶解し，小型試験管中でボルテックスにより断続的に攪拌し，初期分生子数を測定した。分生子数測定用サンプルの約0.1 mLを0.05％ Tween 80溶液で希釈し，3枚のPDAプレートに置き，コンラージバーで散布した。その後，25°Cで2日間培養して計数し（1回目），5日目に再度計数した（2回目）。1線量の菌数は3個のディスクの平均値から求め，菌数誤差も求めた。
この試験を3回繰り返し，対照試料（A. niger入り未照射PVAディスク）は，非照射時のA. nigerの生存数N（d0）を算出するために用いた。ある放射線量におけるA. nigerの生存率は，その放射線量におけるA. nigerの生存胞子数を，放射線を照射しなかった場合のA. nigerの生存胞子数N（d）/N（d0）で正規化したものである。生存曲線は，生存率［N（d）/N（d0）］の対数を線量Dに対してプロットすることにより生存曲線を作成した。回帰直線で生存曲線を作成した結果をFig. 4に示す。
[image: ]Fig. 4 Survival curves of the A. niger disc irradiated X-ray at 150 kV. The error bars represent uncertainties at k=2. The vertical error bars indicate the uncertainty of the three microbiological testing. The horizontal error bars indicate the uncertainty of dose measured by the HD-V2 dosimeter (Color online).

得られた3つの回帰直線は，不確かさの範囲内にあるため再現性が高い。D10値は，A.nigerが1/10に減少するための線量であることを示し，Fig. 4の線形回帰の勾配kから計算され，勾配の負の逆数である（D10=−1/k）。この生存曲線の回帰直線の傾きからD10値を計算すると約320 Gyとなった。我々の実験では，測定方法やA.nigerのマトリックスが異なるため，厳密には適切ではない。しかし，他の研究者の様々な知見を考慮すると妥当といえる。例えばUldoら13）は一般的にA.nigerのD10値を200–900 Gyと報告されており妥当であると考えられる。A.nigerは100–1500 Gyの範囲で高い放射線感受性を示すため，線量範囲が1–25 kGyの薄いアラニン線量計（BioMax）は使用できない。一方，HD-V2は10–1000 Gyに線量範囲を持っており，本手法が妥当だといえる。これらを考慮するとEN 1137-2（2015）の滅菌線量評価がガンマ線領域だけであったのに対し，今後は低エネルギーX線にも適用できることを示す。


3. 木版画のX線透過撮影
3・1 X線透過撮影
Fig. 5にシロアリやキクイムシに侵食された版木を示す。この版木をCOMET社製MG-165のX線照射装置と富士フィルム社製のイメージングプレートUR-1型で単純X線撮影した。露光条件は，管電圧50 kV，管電流2.0 mA，線源—フィルム間距離70 cm，照射時間30秒で照射した。現像は富士フィルム社製のAC-7を使用した。撮影されたX線写真をFig. 6に示す。X線が通りやすいほうが黒く写り，通りにくいと白く写る。Fig. 6の矢印の箇所を見ると，同じ幅で黒い影が横に通っている。この跡こそが，虫の食べた痕跡を示すものであり，どこまで食べられているかを判断できる。また，穴の直径を計測すると約1.5 mmであった。虫食い穴のX線画像は，ワレや破損の箇所とは異なり，一定の幅で直線的に食べられるため，区別が容易である。破損した版木は樹脂で補強するため，物理的な破壊と細長い虫食い穴の修復作業が異なり，虫食い穴の位置と長さをX線非破壊検査で観察することが重要となる。
[image: ]Fig. 5 The woodblock was eaten by insects. Although physically destroyed, the round holes are evidence of larval feeding (Color online)

[image: ]Fig. 6 X-ray imaging of woodblock that has been destroyed a lot. The arrows indicate the Φ1.5 mm mark where the insects have eaten. In this x-ray image, the insects appear to have been eating sideways (Color online).

次に，虫食い穴の識別最小寸径を調査する。虫食い穴を模擬する板を作成するため，厚さ30 mmの木の板に0.5 mm, 1.0 mm, 1.5 mm, 2.0 mm, 2.5 mm, 3.0 mmのドリルで穴をあけた（Fig. 7）。X線撮影方法を現地で教えるために，この模擬木片をベトナムへ持ち込みX線フィルム（FUJIFILM: IX-80）で撮影をした。露光条件は，管電圧70 kV，管電流5.0 mA，線源—フィルム間距離70 cm，照射時間6秒で照射した。当日は，フィルムを現像・乾燥する時間がなかったため，照射したフィルムを日本に持ち帰った。旅行経路において，空港の手荷物検査場用のX線検査場でX線撮影フィルムであることを説明したが，ハノイ—成田間のみ，免除されずにX線を照射された。その線量は0.5 mGyであった。模擬木片の照射から現像までのフェーディング期間は2日であった。日本に帰国後，X線フィルムは5分間現像した。Fig. 8に撮影画像を示す。フィルム濃度D=2.1の良好な写真が得られた。ドリルで空けた縦穴と横穴は，いずれも1.0 mmまでは簡便に確認でき，2日のフェーディング期間，手荷物検査でのX線照射の影響を考慮しても，きれいな画像が得られた。
[image: ]Fig. 7 Wooden board which is the same thickness of woodblocks was drilled. Hole diameters are 0.5 mm, 1.0 mm, 1.5 mm, 2.0 mm, 2.5 mm and 3.0 mm, respectively (Color online).

[image: ]Fig. 8 X-ray image of wood board with drilled holes. Density of film (D) was 2.0. The detected holes were 0.5 mm, 1.0 mm, 1.5 mm, 2.0 mm, 2.5 mm and 3.0 mm (Color online).

帰国後，ダラット大学では同様の単純X線撮影を実施し，きれいな画像が得られているため，X線透過撮影の技術移転にも成功した。


4. 結語
本研究では，日本で確立した低エネルギーX線を用いて版木の表面殺菌を線量で担保するための表面線量評価法と，版木の内部を虫に食われた穴を単純X線撮影で判別する技術をベトナムへ移転した。
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[image: ]Fig. 2 Temporal changes in the dose of HD-V2 measured by V-670 in Japan after irradiation. HD-V2 films were irradiated with X-rays at 150 kV without an addional filter (Color online).
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[image: ]Fig. 3 Temporal changes in the dose of HD-V2 measured by UH5300 in Vietnam after irradiation. HD-V2 films were irradiated with X-rays at 150 kV withoout an addional filter (Color online).
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[image: ]Fig. 1 Woodblock has been preserved and displayed at tha National Archive Center IV (Dalat, Vietnam) since 2009 (Color online).
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[image: ]Fig. 6 X-ray imaging of woodblock that has been destroyed a lot. The arrows indicate the Φ1.5 mm mark where the insects have eaten. In this x-ray image, the insects appear to have been eating sideways (Color online).
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[image: ]Fig. 7 Wooden board which is the same thickness of woodblocks was drilled. Hole diameters are 0.5 mm, 1.0 mm, 1.5 mm, 2.0 mm, 2.5 mm and 3.0 mm, respectively (Color online).
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[image: ]Fig. 4 Survival curves of the A. niger disc irradiated X-ray at 150 kV. The error bars represent uncertainties at k=2. The vertical error bars indicate the uncertainty of the three microbiological testing. The horizontal error bars indicate the uncertainty of dose measured by the HD-V2 dosimeter (Color online).
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[image: ]Fig. 5 The woodblock was eaten by insects. Although physically destroyed, the round holes are evidence of larval feeding (Color online)
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[image: ]Fig. 8 X-ray image of wood board with drilled holes. Density of film (D) was 2.0. The detected holes were 0.5 mm, 1.0 mm, 1.5 mm, 2.0 mm, 2.5 mm and 3.0 mm (Color online).
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