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研究成果の概要（和文）：透明多結晶の利点は、単結晶では避けがたい欠陥の形成を低減できるためにナノスケ
ールでのエネルギー輸送効率が高く、ミクロンスケールのグレイン制御を最適化することで、光に変換された後
の光伝搬効率を高められることである。さらに私は、発光に寄与しない元素を微量添加することで、発光中心近
傍の局所空間構造を制御して新たなエネルギー準位を形成し、発光量が大幅に向上可能であることを見出してき
た。本研究ではこれらミクロン、ナノスケールの多次元空間構造制御により、高性能な透明多結晶シンチレータ
の創製を目指し、結果として研究期間を一年残し、70000 ph/MeV、80 ns、約 6% のエネルギー分解能を達成し
た。

研究成果の概要（英文）：The advantage of transparent ceramic scintillators are high energy transfer 
efficiency due to the suppression of nano-scale defect and high transfer efficiency of optical 
photons via controlling the micro-scale grain. In order to develop efficient scintillators, doping 
of some ions which do not posses electron levels for luminescence sometimes works well. In this 
study, we developed new scintillators by controlling these properties. As a result, we achieved the 
light yield of 70000 ph/MeV, scintillation decay time of 80 ns, and energy resolution of 6% at 662 
keV one year before the end of this project. 

研究分野： 放射線計測
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１．研究開始当初の背景 
 核医学、資源探査、高エネルギー物理、セ
キュリティなど広い応用を持つ放射線検出
器は、一般にシンチレータと蛍光を受ける受
光素子とから構成されており、最終製品の性
能を決定する部位となっている。近年、医療
やセキュリティ用に X・γ線用シンチレータ
の開発が盛んであり、X 線用では GE 社の多
結晶シンチレータが、γ線用ではサンゴバン
社の Ce:LSO 結晶シンチレータが、その他汎
用品としては Tl:NaI 結晶シンチレータが利
用されている。特に GE 社はこれまで透光性 
(透過率 1% 程度) GOS 多結晶を用いていた
が、最近は透明多結晶ガーネットを利用する
ようになってきている。またγ線用途におい
ても米国  RMD 社等が精力的に  Ce:LSO 
を超える透明多結晶シンチレータを探索中
である。 
多結晶は単結晶に比べて透明性を高める

ことが難しいが、機械的強度、大型化、均一
性、ニアネット製造による低コスト、単結晶
では不可能な化学的新組成が試行可能等、優
れた特徴を有している。透明多結晶シンチレ
ータの研究は、1990 年代に欧米 (CERN、
GE) を中心に行われ、透光体を得ることに成
功した。2000 年代に入り、ファインセラミ
ックスセンターの池末らはレーザー材料と
して透明 Nd:YAG 多結晶を得ることに世界
で初めて成功し、その後、私は世界で初めて
Ce:YAG 多結晶シンチレータと APD を組み
合わせ、従来の単結晶 Ce:YAG+PMT よりも
エネルギー分解能、応答時間共に凌駕する結
果を得た。これに加え私は、多結晶Ce:LuAG 、
Pr:LuAG、Ce:GAGG を開発し、同一組成の
単結晶を発光量・エネルギー分解能の双方で
上回ることを実験的に示し、複合ペロブスカ
イト系透明多結晶シンチレータを世界に先
駆けて開発してきた。特に私の開発した多結
晶 Ce:GAGG は、バルク酸化物シンチレータ
で最大の発光量を有している。このような状
況の下、現在では従来の不透明体のみならず
透明多結晶シンチレータの開発が盛んに行
われている。 

 
２．研究の目的 
 透明多結晶における利点は、単結晶では避
けがたい欠陥の形成を低減できるためにナ
ノスケールでのエネルギー輸送効率が高く、
ミクロンスケールのグレイン制御を最適化
することで、光に変換された後の光伝搬効率
を高められることである。さらに私は、発光
に寄与しない元素を微量添加することで、発
光中心近傍の局所空間構造を制御して束縛
励起子に伴うエネルギー準位を形成し、発光
量が大幅に向上可能であることを見出して
きた。本研究ではこれらミクロン、ナノスケ
ールの多次元空間構造制御により、現在の世
界記録である 70000 ph/MeV 以上の発光量、
潮解性単結晶材料でしか得られていない 
662 keV で 3% を超えるエネルギー分解能

を有し、蛍光時定数が 100 ns 以内の非潮解
性の透明多結晶シンチレータを創製する。 
 
３．研究の方法 
 本研究の目的は 70000 ph/MeV 以上の発
光量、潮解性単結晶材料でしか得られていな
い 662 keV で 3% を超えるエネルギー分
解能を有し、蛍光時定数が 100 ns 以内の非
潮解性の透明多結晶シンチレータを創製す
ることである。多結晶の合成は主として放
電プラズマ焼結炉を用い、一部従来の湿式
合成と真空焼結の組み合わせ手法を用いて
行う。サンプルが得られた後には、材料の
XRD・SEM イメージ（BEI）・EPMA とい
ったミクロな結晶性・組成評価を行い、作
製過程へのフィードバックをかける。その
後、透過率・反射率・屈折率評価装置およ
び PL 装置を用い、光物性の評価を行う。
光物性評価にて発光波長を把握した後は、
PMT、Si-APD 等感度特性の相性が良い受
光素子と組み合わせ、放射線応答の評価を
行う。良い特性が得られたサンプルに関し
ては協力研究者に依頼し、製品グレードの
サンプル合成を行う。 
 
４．研究成果 
 当該研究の目的は、70000 ph/MeV 以上
の発光量を有し、662 keV で 3% 以内のエ
ネルギー分解能、かつ 100 ns 以内の蛍光寿
命を持つ透明多結晶シンチレータを開発す
ることであったが、研究開発期間を一年残
し、70000 ph/MeV、80 ns、約 6% のエネ
ルギー分解能を達成している。ミクロンス
ケールのグレインの大きさ・均一性を制御
することで、マクロなシンチレーション光
の伝搬を効率化し、更に束縛励起子準位を
形成することでエネルギー輸送効率を高め
る事に成功している。少し組成を変えた化
合物においては、発光量が 50000 ph/MeV 
程度まで減少するが、662 keV でのエネル
ギー分解能は 3%台と、組成をファインチ
ューニングする事で、概ね目標は達成可能
というところまで達している。さらに副次
的な成果として、662 keV で 2-3%のエネル
ギー分解能を示す、新規ハロゲン化物シン
チレータも発見した。 
これらの一連の研究において、私はある

物質において、吸収した放射線エネルギー
はシンチレーションのみならずキャリア捕
獲にも利用されており、これらの間には反
相関性がある事を見出した。そのため高特
性なシンチレータを開発する為には、本質
的に広く放射線誘起蛍光現象を俯瞰したモ
デルを構築し、蓄積型発光までも考慮する
必要があるという着想に至った。こういっ
た経過を踏まえ、研究期間を一年残し、研
究計画最終年度前年度制度を利用し研究の
再構築を行った。 
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41th ICACC Daytona beach, 22-28 Jan. 
(2017).  

3. (招待講演) 柳田健之 無機シンチレータ
開発の現状 日本学術振興会第 125 委員
会 233 回研究会 金沢工業大学大学院 
虎ノ門キャンパス 2016/10/25  

4. (招待講演) 柳田健之 量子エネルギー変
換材料の開発とそのセンサー応用平成 28
年度ものづくり基盤技術セミナー 7/29 
京都府産業支援センター (2016). 

5. (招待講演) 柳田健之 ドシメータ、シン
チレータ用の蛍光体開発,第 59 期大洗研
究所研究報告会 6/24 千代田テクノル 
(2016) 

6. G. Okada, N. Kawaguchi, T. Yanagida, 
UV-Blue Emitting SiO2 Sintered Glass 
for Radiation Dosimetry, Prime2016, 
Honolulu Oct.2-7 (2016). 

7. T. Yanagida,  M. Koshimizu,  Y. 
Fujimoto, G. Okada, Evaluations of 
LiAlSi2O6 and LiAlSi4O10 crystal on 
scintillation and dosimeter properties, 
18th International Conference on Solid 
State Dosimetry, Munich, Germany July 
3 – July 8 (2016) 

8. T. Yanagida, G. Okada, K. Fukuda, K. 
Watanabe, Optically and thermally 
stimulated luminescence of Ce-doped 
and Eu-doped LiSrAlF6 crystals, 18th 
International Conference on Solid 
State Dosimetry, Munich, Germany July 
3 – July 8 (2016) 

9. (Invited) T. Yanagida, Development of 
scintillator materials and 
scintillation detectors, ICOOPMA 2016, 
6/12-17, Motreal, Canada (2016). 

10. (Invited) T. Yanagida Recent progress 
of transparent ceramic scintillators, 
CIMTEC congress 2016, 6/5-9, Perugia, 
Italy (2016). 

11. (招待講演) 柳田健之 シンチレータおよ
びシンチレーション検出器開発Ⅹ線ナノ
集光技術研究会2015 10/31 東大 (2015). 

12. (Invited) T. Yanagida, K. Fukuda, G. 
Okada, K. Watanabe, Optically and 
thermally stimulated luminescence of 
Mn-doped LiCa(Al,Ga)F6 The 3rd 
International Workshop on Persistent 
and Photostimulable Phosphors DFW 2015, 
9-13 Nov., Texas, US (2015). 

13. (invited) 柳田健之 放射線計測におけ
るガラス ニューガラスフォーラム 
H27.3.6 

14. (invited) 柳田健之 ガンマ線、中性子
計測用の結晶シンチレータ実用化研究 
電気学会 光・量子デバイス研究会 
H26.10.7 

15. (invited) T. Yanagida, “ Ionizing 



radiation induced emission: 
scintillation and storage-type 
luminescence ” ,  The 17th 
International Conference on 
Luminescence and Optical Spectroscopy 
of Condensed Matter (ICL2014) H26.7.14 

16. T. Yanagida,  Y. Fujimoto, T. Ito, K. 
Uchiyama, K. Mori "Evaluation of 
Afterglow of Inorganic Scintillators 
by Pulse X-Ray Irradiation" IEEE NSS 
MIC 2014, 8-15 Nov. Seattle (2014). 

17. T. Yanagida, K. Watanabe, H. Yagi, T. 
Yanagitani "Evaluation of Composite 
Transparent Ceramic Ce:YAG/nondoped 
YAG for Scintillator Use" IEEE NSS MIC 
2014, 8-15 Nov. Seattle (2014). 

18. T. Yanagida, K. Watanabe, A. Uritani,  
    Y. Fujimoto, H. Yagi, T. Yanagitani  
   Scintillation properties of composite  
   ceramic YAG and its capability on pulse  
   shape discrimination" 2014 Symposium  
   of Radiation Measurements and  
   Applications (SORMA XV), June 9-12,  
   Michigan, US (2014). 
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