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研究成果の概要： 
 ナノメートルスケールの半導体材料のもつ発光機能を利用し、発光型の放射線検出素子である

シンチレータの開発を行った。特に、発光の高速な減衰を目指し、半導体超微粒子や二次元構

造を含有した単結晶材料を作製し、その性能評価を行った。その結果、二次元構造を有する結

晶については、特に X 線を検出対象として、高時間分解能・高計数率検出素子として高い性能

を有することが明らかとなった。また、超微粒子を利用するアプローチにおいても、ナノ秒以

下の高速成分をもつ材料の開発に成功した。 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
2006 年度 11,400,000 3,420,000 14,820,000 

2007 年度 3,100,000 930,000 4,030,000 

2008 年度 3,100,000 930,000 4,030,000 

年度  

  年度  

総 計 17,600,000 5,280,000 22,880,000 

 
 
研究分野：量子物理化学 
科研費の分科・細目：応用物理学・工学基礎・応用物理学一般 
キーワード：シンチレータ、量子井戸、超微粒子、有機無機ハイブリッド、ゾルゲル法、中性

子検出 
 
１．研究開始当初の背景 
 

素粒子物理や原子核物理から物性研究、あ
るいは医療にいたるまで、最先端の研究活動
において、高効率かつ高時間分解能の放射線
検出装置に対する需要は非常に高い。特に近
年、高度な放射線源の開発や、放射線を利用
した新たな計測システムの開発が相次いで
おり、それらに対応する高度な計測装置のニ
ーズが一段と高まっている。 
 有力な検出器の一つであるシンチレータ

材料開発において、古くから用いられている
方法としては、発光中心の導入が最も有力で
ある。現在においても、希土類元素を中心と
した発光中心と、発光中心の機能を最大限に
発揮することが可能なマトリクスとの組み
合わせの探索が、シンチレータ開発の中心的
な手法となっている。現在最も有望とされて
いるのは Ce イオンドープであるが、発光を
担う希土類元素によってシンチレーション
特性はほぼ決定され、これまでに希土類元素
の発光特性はほぼ調べつくされているため、



既存の材料探索手法による劇的な発光特性
の向上は期待できない。近年、発光中心を利
用したシンチレータの性能向上に限界が存
在することは、理論的にも指摘されてきてお
り、励起子の巨大な振動子強度を利用した高
速シンチレータの開発を期待する論文も報
告されている。 

本研究は、ナノメートルサイズの半導体中
が励起子の持つ優れた発光特性を用いたシ
ンチレータ材料開発を行うものである。半導
体を低次元にすることにより、励起子束縛エ
ネルギーと振動子強度の増大を図り、室温で
の発光強度と高速応答性を向上させること
が可能となる。この手法による材料開発では、
従来の発光中心型のシンチレータ材料と比
較し、性能の飛躍的な向上が期待されるとと
もに、ナノ複合体構築における自由度を活用
し、多様な放射線検出現場に応じた材料の構
築が可能となる。このような観点からのシン
チレータ開発はこれまでに例のない試みで
あり、その独創性は極めて高い。また、放射
線による励起状態研究の上でも、ナノメート
ルサイズの構造を有する材料は魅力的な対
象であり、独自性の高い研究の展開が期待で
きる。 
 
 
２．研究の目的 
 
 本研究では、より高度な放射線計測機器に
対するニーズの高まりを受け、主に半導体の
低次元構造を有するナノ材料を用いた高性
能シンチレータの開発を行う。本研究で目標
とするシンチレータは以下の２つの性能を
備えたものである。 
 
(1) 発光量の大きな高速応答シンチレータ 
 

高速なシンチレータを用いることによ
り、放射線の到達時刻をより精確に測定す
ることが可能となる。また、近年実現しつ
つある、高強度の放射線源に対応した検出
器の構築が可能となる。さらに、発光量の
大きなシンチレータを用いると、低ノイズ
の測定が可能となる。ナノメートルサイズ
の半導体中での励起子発光は、多くの場合、
室温においても高効率であり、その発光寿
命はサブナノ秒となる場合もある。即ち、
ナノ材料中の励起子の発光特性を利用す
ることにより、発光量の大きな高速応答シ
ンチレータを作製する。 

 
(2) 多様な計測環境に応じた、テーラーメイ
ド型のシンチレータ 
 

放射線計測は、多様な分野の研究におい
て行われており、検出対象となる放射線も

X 線やガンマ線、電子線、中性子線、重粒
子線と多岐に渡る。本研究では、ナノ材料
構築における材料選択の大きな自由度を
活かし、ある種類の放射線、あるいはある
エネルギーを持つ放射線のみを選択的に
検出することが可能なシンチレータ材料
を作製し、実用化することを目指す。即ち、
半導体の低次元構造を含有するマトリク
スに対し、光学的に透明であるという
passive な機能を持たせるのみでなく、特
定の放射線との選択的相互作用を起こす
active な機能を付与するものである。この
技術は特に、中性子検出装置において必要
とされることが多く、中性子回折や熱核融
合実験炉、あるいは宇宙線測定に応用可能
な、高性能シンチレータの開発を行う。 

 
また、シンチレータとしての性能向上のみ

ならず、ナノ材料中におけるエネルギー移動
や励起状態の解明も進める。放射線照射によ
るエネルギー付与は、スパーやトラックなど、
ナノメートルサイズの領域によって特徴付
けられる。必然的に、ナノメートルオーダー
での励起移動や励起種間相互作用が重要と
なる。そのため、ナノメートルサイズの構造
を持った材料中において、放射線によって生
じた励起状態の挙動を解析することにより、
励起状態の空間挙動の明確な描像が得られ
ると期待される。 
基礎研究上、および応用上の目的を達成す

るために、単なる性能評価に留まらない、発
光機構の詳細な解析を行う。得られた知見に
ついては、新たなシンチレータ材料作製の指
針としてフィードバックすると同時に、励起
状態の挙動を議論し、ナノ材料における放射
線照射効果探求を進める。 
 
 
３．研究の方法 
 

以下の二段階の手法にて研究を遂行した。 
 
(1) ナノ材料の作製 
 
結晶の作製は、溶媒拡散法などの湿式の手

法を用いたほか、垂直ブリッジマン法による
単結晶成長により作製した。 
半導体超微粒子が分散した試料について

は、不純物原子を導入した単結晶を作製した
後、適当な温度・時間での熱処理によって凝
集させて作製した。導入する不純物原子の濃
度や熱処理条件を変化させることにより、超
微粒子の粒径や分散形態を制御した。量子井
戸構造を形成する試料については、主に、自
己組織化によって２次元構造を形成する物
質を用いた。井戸層の半導体、およびバリア
層の絶縁体の化学的組成や厚さを変化させ



た試料を作製した。 
作製した結晶については、シンチレーショ

ン特性を評価する前に、その構造や光学特性
を評価し、スクリーニングを行った。これは、
加速器を用いたシンチレーション特性評価
では、マシンタイムの制約があるため、頻繁
に行うことが不可能なためである。 

結晶の構造は、Ｘ線回折測定によって同定
した。また、光励起による発光特性の解析を
詳細に行った。可視から紫外域の励起波長で
測定を行い、半導体超微粒子や量子井戸層が
直接励起した。そのため、エネルギー移動を
含めた、シンチレーション特性の全体を模擬
することは不可能であるが、発光強度の温度
依存性の測定や、時間分解発光測定により、
半導体部分のみの発光特性の解析を行った。 
 
(2) シンチレーション特性評価 
 
ガンマ線用シンチレータ性能評価は、電子
線形加速器により発生する短パルス電子線
を用いた、発光強度の時間プロファイル測定
を行った。光電子増倍管とストリークカメラ
を用いて発光検出を行うことにより、20 ピコ
秒から100マイクロ秒に至る時間スケールで
の測定が可能である。この測定系の時間分解
能は 20 ピコ秒程度であり、シンチレーショ
ンの減衰挙動の観測に留まらず、発光の立ち
上がり時間の測定も可能である。これは、シ
ンチレータの時間分解能の評価において重
要であるのみならず、材料中での電子励起状
態の挙動についての知見を得るために不可
欠な情報である。また、温度依存性の測定も
行い、発光機構を解明した。得られた知見に
ついては、シンチレータ材料の更なる性能向
上に向け、材料設計上の指針とした。 
また、中性子検出に対応したシンチレータ
の性能評価には、イオン加速器を用いた。さ
らに、X 線検出特性評価には、放射光施設
（KEK PF および Spring-8）を利用した。 
 
４．研究成果 
 
(1) 半導体超微粒子を含有したシンチレータ
結晶の開発 
 
 ナノ材料として半導体超微粒子を含有し
た材料のシンチレーション特性評価を行っ
た。具体的には、CsCl に Pb を 0.1～10mol%
ドープした結晶である。当該結晶の熱処理に
より、Pb が凝集した形態の半導体超微粒子を
析出させ、その微粒子を発光中心として利用
したシンチレータ材料の作製を行った。この
結晶について、超微粒子とマトリクスからの
それぞれのシンチレーション成分の分離に
成功した。これは、電子線ライナックを利用
したシンチレーション強度の時間プロファ

イル測定において、いくつかの波長域のバン
ドパスフィルターを用いて得られた結果で
ある。その結果、超微粒子は非常に高速な発
光中心として機能することが実証された。特
筆すべきなのは、マトリクスから長寿命シン
チレーション成分が観測されたことである。
これは、超微粒子形成に関与しなかった不純
物イオンによるものであると結論付けられ、
この除去が今後の課題として残された。一方、
また、発光強度についても、実用レベルには
達しておらず、今後の改良が必要となる。特
に、超微粒子を担持するマトリクスやドープ
濃度などを最適化することにより、更なる性
能向上が可能であると考えられる。 
 
(2) 自然量子井戸構造物質である有機無機
ペロブスカイト型化合物を利用したシンチ
レータ作製 
 
 
自己組織的に量子井戸構造を形成する有

機無機ペロブスカイト型化合物において、発
光に関与しない有機層の、シンチレーション
における役割を解析した。無機層を光励起し
た場合、異なる有機層の物質において、大幅
に異なる発光効率が見出された。これは、主
に結晶性の違いによるものであると考えら
れる。また、シンチレーション強度の時間プ
ロファイルを、10 K から室温の範囲内で測定
したところ、低温領域においてはエネルギー
移動による立ち上がりが明確に観測された。
これは、シンチレーション過程においてエネ
ルギー移動が重要な役割を果たすことを示
す明確な結果である。また、有機層に利用す
る化学種の違いにより、発光効率そのものが
異なることをも見出した。これらの結果から、
有機層の違いによる結晶性の差や、有機層か
ら無機層へのエネルギー移動効率が、当該物
質系のシンチレーション特性に大きな影響
を与えることが示された。さらに、もっとも
高性能な物質については、X 線検出用シンチ
レータとして非常に有望であることが明ら
かとなった。 
  
(3) ゾルゲル法による選択的放射線検出用
マトリクス開発 
 
選択的放射線検出に向けたマトリクス開

発においては、ゾルゲル法により、熱中性子
検出用のホウ素含有ガラスと、ポリスチレン
などのポリマーとの有機無機ハイブリッド
材料の開発に成功した。有機発光分子を用い
たシンチレータ材料の形成により、無機マト
リクスのみと比較し、有機物とのハイブリッ
ド化による効果が明確に実証された。また、
数種類のポリマーとホウケイ酸ガラスとの
ハイブリッドマトリクスの形成に成功した。



これらの材料のシンチレーション特性は、発
光量、応答速度とも、既存のプラスチックシ
ンチレータとほぼ同等の材料の開発に成功
した。組成の最適化などにより、今後、さら
なる性能向上が見込まれる。 
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