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研究成果の概要（和文）：本研究では、ポジトロン断層法などの癌診断装置に用いられいるシンチレータの開発
を行った。シンチレータとは放射線を可視・紫外光に変換する蛍光体材料であり、上記の用途では、高い発光量
及び数ナノ秒程度の短い発行寿命が求められている。本研究では、この発光特性を示す候補材料として有機無機
ペロブスカイト型化合物に着目し、フェネチルアミンに置換基を導入した有機物を有機層に導入することで発光
量の向上を試みた。一連の研究活動を通じて、発光量20000 photons/MeVを示す材料の作製に成功した。

研究成果の概要（英文）：We have developing scintillator materials for medical devices such as 
positron emission tomography (PET). Scintillators are a kind of phosophor materials, which convert 
high energy radiation into low energy photons. Typical requirements of scintillators for PET include
 high light yield and fast decay time. In this study, we used organic-inorganic layered 
perovskite-type compounds. Phenethylamine with substituent group was incorporated into the organic 
layer to enhance scintilaltion light output. Throughout this study, we fabricated the hybrid 
compounds, which showed 20000 photons/MeV.

研究分野：量子ビーム物質科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
高齢化に伴い、癌診断装置の需要がますます増加していくものと予想される。今回、開発したシンチレータの性
能は、ポジトロン断層法で使用されているシンチレータＧＳＯ：Ｃｅよりも優れた発行特性を示すものである。
今回の成果を活用し、大きな単結晶を育成する技術を開発することで、ポジトロン断層法の癌解像度がさらに向
上するものと期待される。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 シンチレータとは、図 1 に示すように高エネルギ
ーの放射線を低エネルギーの光子に変換する材料で
あり、医療や石油探索、高エネルギー物理学など様々
な分野で用いられている。その中でも、我々は癌の
診断装置である陽電子画像診断装置用のシンチレー
タの開発を行っている。陽電子画像診断装置では、
特殊な薬剤の投与により癌細胞から生じる 2 本のγ
線をシンチレータのよって検出することによって、
癌の位置を特定する。そのような用途において、シ
ンチレータは入射するγ線時に高強度で高速な発光
を示し、さらに大きな密度を有する材料が求められ
ている。 
 上記の発光特性を示す材料の候補として、Ce添加
試料が上げられる。YAP:Ce や LSO:Ce などの Ce添加
試料では 17000 photons/MeV を超える大きな発光量
を示すことが知られている。しかし、量子論的な電子遷移確率の制約により、発光寿命が数十
ns に制限されることが課題である。またその他の候補として NE-142 と呼ばれるプラスチック
シンチレータが挙げられる。この材料の発光寿命は数ナノ秒と極めて高速であることが特徴で
あり、さらに発光量が 10000 photons/MeV を示すことが報告されている。しかしながら、当該
物質は主に有機物で構成されるため、密度が極めて低いことが問題である。 
 そこで本研究では、新たなシンチレータ材料として図 2に示す有機無機ペロブスカイト型化
合物に着目した。当該化合物は有機層（有機アミン）を障壁層、無機層（ハロゲン化鉛）を井
戸層とした量子井戸構造を形成し、無機層に励起子が形成される。無機層に閉じ込められた励
起子は高強度で数ナノ秒程度の高速な発光を示すことが報告されている。これまでの研究で、
フェネチルアミンを導入した有機無機ペロブスカイト型化合物(C6H5C2H4NH3)2PbBr4において、発
光量 14000 photons/MeV, 発光寿命 11 ns の優れた光学特性を示すことがわかった。 
 
２．研究の目的 
 本研究では(C6H5C2H4NH3)2PbBr4 の構造や組
成の最適化を通じて、発光量 18000 
photons/MeV 及び数ナノ秒の蛍光寿命を実現
することを目的とする。本研究では発光量の
さらなる向上に向けて、励起子局在性向上に
向けた取り組みを行う。これまでの研究で、
PbBr42−無機層に歪みがもたらされることによ
り、励起子局在性の向上及び励起子発光量の
向上がみられることを明らかにした。本研究
では、無機層結晶構造に歪みを誘発するため
にフェネチルアミンに置換基を導入する。置
換基導入により、SnI42-無機層の結晶構造に歪
みがもたらされることが報告されており、本
研究で用いる PbBr42−系化合物でも同様の効
果が期待される。本研究では、様々な置換基
を有するフェネチルアミンを有機層に導入した化合物を作製し、光物性及び放射線検出特性を
調べた。さらに、研究の過程で結晶構造の歪みをもたらす処方として、(C6H5C2H4NH3)2PbBr4 に
SrBr2を添加することを新たに発案し、作製した(C6H5C2H4NH3)2Pb1-xSrxBr4の放射線検出特性につ
いても調べた。 
 
３．研究の方法 
  フェネチルアミンのオルト、メタ、パラ位にフッ素基、臭
素基を置換した試料を用いた。それぞれの有機アミンを有す
る単結晶を貧溶媒拡散法により作製した。この拡散法におい
て、ジメチルホルムアミドを良溶媒、ニトロメタンを貧溶媒
として用いた。図 3 に示すように、スクリュー管瓶中にジメ
チルホルムアミドとニトロメタンの混合溶液を入れた後、ニ
トロメタンを底に含むデシケータの中にスクリュー管瓶を入
れて 1 ヶ月間 30℃で保存した。その結果、厚さ 0.1～0.5 mm
程度の単結晶を得た。 
 得られたサンプルについて、透過・反射率、ラマンスペク
トル、真空紫外から近赤外域までの広い波長域における
Photoluminescence (PL)、PL 蛍光減衰時定数評価を室温から
低温領域で評価を行い、基礎的な光物性を行った。さらに、

 

図 3 貧溶媒拡散法の外観 

 

 
図 2 有機無機ペロブスカイト型化合物

の結晶構造模式図 
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図 1 シンチレータの原理と性能要求 



放射線励起時の発光スペクトルや蛍光減衰時定数の評価、パルス波高値スペクトルにより発光
量を評価した。 
 
４．研究成果 
 オルト位、メタ位、パラ位にフッ素基及び臭素基を置換したフェネチルアミン誘導体を用い
て 6種類の有機無機ペロブスカイト化合物の単結晶を作製した。得られた試料の光物性評価の
結果、量子収率がおよそ 5～10％程度、蛍光寿命がおよそ 1～5 ns 程度であった。また放射線
励起時の特性評価の結果、γ線励起時の発光量がおよそ 5000～12000 photons/MeV、Ｘ線励起
時の蛍光寿命がおよそ3～10 ns程度であった。特に、メタ位にフッ素を置換した試料において、
発光量が 12000 photons/MeV、発光寿命が 3 ns 程度であり、フェネチルアミンを導入した試料
の発光量 14000 photons/MeV の発光量をほぼ維持しながら、発光寿命 11 ns よりも極めて高速
な発光を示す材料を作製することができた。さらに、この研究過程で発案した
(C6H5C2H4NH3)2Pb1-xSrxBr4の量子収率がおよそ 30％、γ線励起時の発光量が 20000 photons/MeV、
Ｘ線励起時の寿命がおよそ 8 ns であった。以上の結果、一連の研究活動を通じて、フェネチル
アミンの置換基効果を系統的に探索することができ、さらに目標としていた発光量 18000 
photons/MeV 及び数ナノ秒の蛍光寿命を示す材料の作製に成功した。 
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