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研究成果の概要（和文）：高エネルギーの硬Ｘ線による高空間分解能の高感度イメージングを実現するための、
構造化シンチレータの開発につながる加工技術の探索を目的とした。研究分担者らが近年開発した非常に高感度
かつ高速応答性を有するシンチレータであるGAGG（Ce:Gd3Al2Ga3O12）の高アスペクト比微細加工について、①
高アスペクト比マスクによるアルゴンイオンミリング、②異方性ウェットエッチング、③鋳型を利用したキャス
ティング、および④超遠心充填法の4通りの方法について検討を行い、④が将来最も有望であることが示され
た。

研究成果の概要（英文）：We performed feasibility study on fabrication of high-aspect-ratio 
structured scintillator, which enables us to realize a high-sensitivity and high-spatial resolution 
X-ray imaging detector for high-energy hard X-rays. We used single crystalline Ce:Gd3Al2Ga3O12 
(GAGG) scintillator with a short decay time and explored four microfabrication techniques (argon ion
 milling with high-aspect-ratio mask, wet etching, casting to high-melting-point mold, and 
ultra-centrifugal filling) and found the ultra-centrifugal filling technique is the most promising 
in the four techniques. 

研究分野：Ｘ線光学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
高エネルギーＸ線による高空間分解能・高感度Ｘ線イメージングにより、例えば、高度な医療診断、特殊環境下
の非平衡現象の学術研究、オペランド観察による製品開発が飛躍的に加速されるなど、医学、材料科学、生物学
から産業応用に至る様々な分野への波及効果が期待される。しかしながら、高アスペクト比構造化シンチレータ
という、既存の技術では作製が困難な光学デバイスが必須であり、本研究で行った様々な検討を通して、将来に
向けた研究の道筋が明らかになった。特に、超遠心充填法という新しい技術の開発につながったことで、高エネ
ルギーＸ線イメージングの実現に向けた別の新たな展望も拓けた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。
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１．研究開始当初の背景 
  
一般に、硬Ｘ線イメージングに用いられる画像検出器の空間分解能は、感度とトレードオフの

関係にある。例えば、図 1 に示すような、シンチレータ（Ｘ線照射に対して可視光などを発光す
る物質）とレンズを組み合わせたＸ線－光変換型の画像検出器は、Ｘ線を固体デバイスにより直
接電気信号に変換する画像検出器に比べ
て、空間分解能が高くでき、かつ大視野撮像
も安価に実現できるという利点があるが、
空間分解能と感度はシンチレータの厚さに
よって主に決まる。すなわち、薄いシンチレ
ータで高空間分解能化できる反面、Ｘ線が
シンチレータを透過する際に光電吸収され
る確率が小さくなるため、低感度になる。硬
Ｘ線のエネルギーが高くなれば、感度の低
下はさらに顕著になる。そのため現状は、数
10 keV 以下の硬Ｘ線に対して、数 10 μm
（低感度にすれば数 μm～10 μm）程度の空
間分解能の画像検出器が一般的に用いられ
ている。 
 
２．研究の目的 
 
 本研究では、高エネルギーの硬Ｘ線（以下、「Ｘ線」と呼ぶ）による 1 μm より高い空間分解
能の高感度イメージングを実現するための、構造化シンチレータの開発につながる加工技術の
探索を目的とした。高エネルギー・高空間分解能・高感度化により、例えば、特殊環境下の非平
衡現象の学術研究や、オペランド観察による製品開発が飛躍的に加速されるなど、材料科学、生
物学、医学から産業応用に至る様々な分野への波及効果が期待される。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、図 2 右のように、微細加
工によって高アスペクト比化したシン
チレータ（「構造化シンチレータ」）によ
って、感度を犠牲にすることなく、空間
分解能を向上させることを目指した。
高アスペクト比微細加工には、通常の
半導体デバイスに用いられる微細加工
技術とは異なる技術が必要であり、
MEMS （ Micro Electro Mechanical 
System）の分野では、シリコンの高ア
スペクト比微細加工技術が確立されて
いるが、他のほとんどの材料ではノウ
ハウが確立されておらず、本研究で目
指すシンチレータの高アスペクト比化
は、それ自体が挑戦的研究課題であっ
た。また、高エネルギーＸ線によるイメ
ージングについても、産業応用などで
非常に需要が高いにも関わらず、空間
分解能数 μm あるいはそれ以下を目指
した高感度イメージングの研究はほとんど行われていなかった。本研究の研究代表者は、Ｘ線の
位相を利用することにより、従来から用いられてきたＸ線の吸収を利用する方法に比べて感度
を数桁向上させるイメージング技術の開発を過去 10 年以上にわたって行ってきた。本研究の構
造化シンチレータは、じつは高エネルギーでＸ線の位相を利用したイメージングを実現する解
を与えるものでもあり、近い将来は新しいスタンダードとして普及すると期待された。 
 本研究では主に、研究分担者らが近年開発した非常に高感度かつ高速応答性を有するシンチ
レータである GAGG（Ce:Gd3Al2Ga3O12）の高アスペクト比微細加工を目指した。 
 
４．研究成果 
 
 シンチレータの高アスペクト比化には、図 3 の三つの方法、すなわち、①高アスペクト比マス
クによるアルゴンイオンミリング、②異方性ウェットエッチング、および③鋳型を利用したキャ
スティングによる方法を試みた。作製プロセス①は、高アスペクト比のマスクパターンによって、
アルゴンイオンミリングを行うものである。まずはミリングレートの評価を行ったところ、毎時

 
図 2 （左）通常のシンチレータによるシンチレーショ

ン光の発光と可視光用レンズによる結像。（右）構造化

シンチレータによる高空間分解能化の原理。 

 

図 1 シンチレータを利用したレンズカップリ

ング型硬Ｘ線画像検出器。 



1 μm という極めて低い値である
ことが分かった。②の方法は、
GAGG のような単結晶シンチレ
ータのみに適用可能な方法で、ウ
ェットエッチングのレートが結
晶面方位によって異なることを
利用するものである。Si では異方
性ウェットエッチングにより高
アスペクト比構造の作製が可能
であることがよく知られている
が、他の材料についてはほとんど
報告がなく、GAGG については全
く例がない。本研究では、フォト
リソグラフィによって GAGG 単
結晶表面にワゴンホイール状の微細パターンを作製し、様々な液体でウェットエッチングレー
トの異方性の評価を行ったが、有意な異方性は認められなかった。なお、GAGG 表面への微細
加工パターンの作製については、Cr 表面コートが有効であることが明らかになった。③の方法
は、鋳型に溶融 GAGG を流し込む方法であるが、高融点材料である GAGG に用いることがで
き、かつ GAGG との反応性が低いイリジウムなどの材料で鋳型を作製する必要がある。イリジ
ウムはたいへん高価なため、本研究では予算の範囲内で高アスペクト比構造作製の道筋が立て
られるか検討した。まず、鋳型については、シリコンでは不十分で、高融点材料が必要である。
しかしながら、シリコン以外の材料では高アスペクト比微細加工を作製する技術がほとんど存
在しない。本研究では SiC 基板で高アスペクト比構造を作製する方法を確立した。イリジウム
については、ALD（Atomic Layer Deposition）が可能であるという報告があるため、上記の鋳

型に対してイリジウムコーティングを行えば、鋳型として用いることができることになる。 
 上記①～③について、いずれも研究予算内で構造化シンチレータを作製することが困難であ

ることが明らかになったため、さらに安価に高アスペクト比化を実現する方策として、超遠心分

離機を用いて高アスペクト比鋳型に充填する方法について検討した[2,3]。図 4 は原理検証のた

め、マイクロメートル径の金の粒子を高アスペクト比の鋳型に充填した結果である。Ｘ線を用い

た評価結果から、溝中に粒子がランダム充填されていることが明らかになった。この方法は、粉

末状にしたシンチレータや酸化ガドリニウムをはじめ様々な材料に適用できることも明らかに

なった。Ｘ線の撮像に使用するためには、屈折率整合のためのバインディングをいかに行うかと

いう課題が残っているが、本手法は本研究で試した方法の中でもっとも有効な方法として期待

できることが分かった。 
 
[1] K. Kamada, A. Yoshikawa et al., Crystal Growth & Design 11 (2011) 4484.  
[2] 特願 2018-087478.  

 

図 3 構造化シンチレータの作製方法の例。 

 
図 4 超遠心充填法の原理（上）と、超遠心充填法により作製された高アスペクト比構造の例

[3]。 



[3] D. Hojo, C. Kamezawa, K. Hyodo, and W. Yashiro, “Fabrication of X-ray absorption 
grating using an ultracentrifuge machine”, Jpn. J. Appl. Phys. 58 (2019) 088003. 
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