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研究成果の概要（和文）：ガーネット型透明セラミックシンチレーターを遠赤外領域の電磁波加熱によって作製した。
異なる作製履歴を持つY3Al5O12(YAG)の微粉末をペレット化し，これを出発試料とした。出発試料には空気中で28GHzの
ミリ波電磁波を照射した。試料の表面温度は30分間で約1600oCに達した。焼結されたYAGセラミックスの密度はYAG結晶
の理論密度と比較して約95%に達していた。また，焼結されたYAGセラミックスには空孔は極めて少ないことが判明した
。これらのことは，ミリ波を用いた電磁波加熱が緻密化に有効であることを示す。焼結されたYAGは透光性を有してい
たが，透明には程遠いものであった。

研究成果の概要（英文）：Garnet type ceramic scintillators have been produced by electromagnetic heating us
ing far infrared rays. Fine powders of Y3Al5O12 (YAG) were pelletized, and they were used as starting samp
les. 28 GHz millimeter wave was irradiated to YAG and LuAG samples in air. The temperature at the surface 
of samples reached to 1600 oC for 30 min. The density of sintered YAG ceramics was 95 %, compared to the t
heoretical density of the YAG crystal. The observation of scanning electron microscope (SEM) images reveal
ed that there is few pore in sinterd YAG ceramics. The results obtained indicate that the electromagnetic 
heating is effective for the densification of garnet type ceramics. The sintered YAG ceramics was transluc
ent, but not transparent. 
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１．研究開始当初の背景 

  核医学，資源探索，高エネルギー物理学，

物流セキュリティにおいて放射線の需要が高

まる中，これを検出するための固体デバイス

の高性能化が求められている．その中でも，

放射線を可視発光や近紫外線に変換するシン

チレーターの特性改善に対する要求は強く，

様々なシンチレーターが単結晶育成法により

作製されている．しかし，そのほとんどが良

質な結晶育成が可能かどうかで淘汰されてし

まうため，現状の単結晶育成法にのみ依存す

る限りでは，高機能なシンチレーターを発見

し実用化に結びつけるのは非常に困難である． 
  シンチレーターに対する数多くの要求を

満たすのは，Pr3+ イオンや Ce3+イオンを添加

したガーネット型酸化物である．この物質で

は，大口径化やニアネット成形を実現するた

めに，ホットプレスを用いた固相焼結法によ

る透明セラミックシンチレーターの開発も行

われている．固相焼結法では量産が可能であ

り，単結晶育成法に比べてより実用的である．

また，高温で相転移するために単結晶が得ら

れ難い物質も作製でき，より良い性能を持つ

新しいシンチレーターを効果的に探索できる

最良の方法である． 
  現在のところ，固相焼結法で作製された

ガーネット型酸化物セラミックスの透過率は，

その単結晶の透過率と比べて僅か 20%にしか
達していない．その原因は，結晶粒子内部に

残存した気孔や結晶粒界に析出した発光イオ

ンによって光散乱が生じるためであり，これ

が発光出力を低下させる要因となっている．

発光イオンの偏析によって起こる自己吸収も

発光の出力低下を引き起こす．この深刻な問

題を解決するには，結晶粒界を選択的かつ急

速に加熱して緻密化することで透明度を高め

ればよい．しかし，外部加熱による熱平衡プ

ロセスでは困難であり，反応領域に直接作用

する新しい加熱方法を開発しなければならな

い． 

   最近，光と電波の中間領域に位置する遠

赤外領域の光源開発が進み，その電磁波利用

を視野に入れた実用化試験が様々な分野で展

開され始めている．これら電磁波の周波数は

物質中の双極子分極の周波数とほぼ一致する

ので，その誘電損失による電磁波の吸収を通

じて物質自身を発熱させることができる．そ

のため，物質の内部を短時間で均一に加熱す

ることができる．また，電磁波加熱では，低

温で緻密化が進むため，熱平衡系では起こり

えない未知の「非熱的効果」もまた関係する

と考えられており，その原因究明に向けた研

究が行われている． 
  最近，北浦等は 24 GHzおよび 28 GHzの
高出力ミリ波帯電磁波を用いて希土類蛍光体

代替材料の開発研究を合成法から詳細に検討

し，電磁波加熱した試料の発光強度は，抵抗

炉で加熱した試料の発光強度と比べて平均し

て 5 倍強く，その原因が結晶粒界における発
光イオンの偏析抑制効果にあることを明らか

にした．従って，ミリ波帯電磁波を照射して

セラミックスシンチレーターを作製すれば，

発光イオンを偏析させることなく均一に分散

させて添加できる可能性がある． 
 

２．研究の目的 

  電磁波加熱では物質全体をムラなく急速

に加熱できるので，発光イオンが拡散して結

晶粒界に到達する前に緻密化を終えることが

できる．そのため，結晶粒界で偏析しないよ

うに高濃度の発光イオンを添加できるので，

単結晶を凌駕する発光出力がセラミックスシ

ンチレーターにおいて期待できる．また，「非

熱的効果」による緻密化を伴うため，気孔の

除去が効果的に起こると予想され，高い透明

度を得ることができる．さらに，固相拡散に

より反応が進むために，単結晶で見出されて

いるアンチサイト欠陥 (Al3+格子位置を置換

した Pr3+イオンを指す) が生じにくく，単結晶
シンチレーターの時間応答性能の低下を最小

限に抑えられるのではないかと予想される．

そこで，本研究では，高出力ミリ波・サブミ

リ波を用いた電磁波加熱によってガーネット

構造を有する酸化物の透明セラミックスを作

製し，電磁波加熱の有効性を検証するととも

に，高い発光出力と速い時間応答を実現する

透明セラミックシンチレーターを開発する．  

 

３．研究の方法 

    ガーネットは透明セラミックが得られや
すい立方晶に属する．従って，電磁波加熱に

よる透明セラミックスシンチレーターの作製

法を確立するために最適な物質である．そこ

で，まずは Nd3+:YAG 透明セラミックスの作
製例を参考にして，YAGの成形体を作製する． 



YAG粉末をより微細化するために遊星ボール
で粉砕した． YAG微粒子の平均直径は 200nm
であった．この微粉末に焼結助剤としてテト

ラエチルオルトシリケート，シリカ，マグネ

シア等を添加した．実際に，焼結助剤だけで

透明セラミックスを得ることは困難であり，

さらに分散剤等を加えた。こうして得た成形

体を仮焼成した後，高出力電磁波照射装置か

らのミリ波 (周波数28GHz)を照射して本焼成
を行った．試料を耐熱温度 1600oCのシリカフ
ァイバーで包んだ状態でミリ波照射が行われ，

試料表面の温度を白金熱電対でモニタした．

電磁波加熱を行なった時の試料温度の時間変

化(灰色線)と加熱スケジュール(赤色線)の一
例を示す．1600oCまで滑らかに温度上昇して
おり，YAGにおいて 28GHz付近の遠赤外線の
吸収率が比較的良いことを示唆する。加熱ス

ケジュールと実際の温度変化は全体を通して

良く一致しており，制御性が高いことを示す。

部分的に一致していないのは試料が収縮して

白金熱電対が試料から離れたためであると思

われる。焼結した試料の緻密化を評価するた

めに，密度の測定と走査型電子顕微鏡(SEM)
像の観察を行った。 
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図 1. 電磁波加熱を行なった時の試料温度の時間変化(灰
色線)と加熱スケジュール(赤色線)の一例.  

   

４．研究成果 

  焼結した YAG の密度を評価した結果，
YAG結晶の密度に対して約 95%であった．出
発試料の密度が 50%であった事を考えると，
確かに著しい体積収縮が起こっている．しか

し，現時点において透光性は得られたが，残

念ながら透明から程遠いものしか得られてい

ない．おそらくセラミックスの透明度は出発

試料の作製法に強く依存すると思われる．こ

れまでは粉末を混合して出発試料を作製して

きたが，中々よい条件を見出すには至ってい

ない．今後は，粒子混合性が良い沈降法によ

って出発試料の作製を試みたい． 
  図 2 に電磁波加熱によって焼結された
YAG 試料の SEM 像を示す．図 2(a)および図
2(b)はそれぞれ試料表面および破断面内部に
対して撮影したものである．図 2(a)を良く見
ると試料表面には直径 1-2m程度の粒が存在
する．おそらく何らかの原因で粒界成長が抑

制されたためであると考えられる．このサイ

ズの粒では可視光の散乱が強く，光は透過し

ても透明にはならない． 
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図 2. 電磁波加熱を行なった YAG の試料表面(a) と破断
面(b)の SEM観察像．YAG試料は 1600oCで 30分間焼結
した． 

   
  図 2(b)において，表面から内部へと移る
につれて粒が依り大きくなる．試料内部では

よく発熱するため粒成長が促進される．一方，

表面からは熱流出が避けられないために内部

と比べて発熱が抑制され粒成長もまた抑制さ

れると考えられる．より高い温度でも電磁波

加熱は可能であるが，本研究で使用したシリ

カファイバー断熱材の融点を越えてしまった

ために断熱材と試料は溶けてしまった．断熱

材にはミリ波に対して吸収係数が小さく高温

でも十分に耐えうる素材が適しており，この

条件を満たすものは中々見当たらない．断熱

容器の選定もまた電磁波加熱における課題の

一つである． 
  図 2(b)の破断面には空孔がほとんど存在
しない．電磁波加熱では内部加熱が進むため，



焼結過程で生じる空孔が外に向けて排除され

やすいのかもしれない．電気炉を用いた透明

セラミックスの作製過程で空孔除去のために

真空雰囲気は必須であることと対照的である． 
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