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研究成果の概要：ガンマ線を用いた医療用画像診断技術において、従来性能を上回る新しい高

性能シンチレータの開発が望まれている。本研究では、高性能なシンチレーション機能が期待

されるペロブスカイト型アルミニウム複合酸化物 REAlO3(RE:希土類元素)を対象に、希土類元

素をアクティベートさせ、その最適な単結晶育成条件の探索を行い、ナノ・ミクロレベルに至

る観点からシンチレーション機能を明かにすることにより基礎的知見を得た。 
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１． 研究開始当初の背景 

近年、放射線の応用・必要性が急速に拡
大してきている。特に、医療分野では最新
の医療用画像診断装置として PET(Positron 
Emission Tomography)が注目されている。
PET は、放射線アイソトープで標識された薬
剤を体内へ投与し、薬剤中の陽電子と電子
が結合・消滅の際に生じるガンマ線の動態
及び分布を画像化させる。すなわち、薬剤
から生じるガンマ線を計測する検出器（シ
ンチレータ）が性能を大きく左右する。し
かしながら、現状での分解能は約 5 mm 程度
であり、小さな病原を検出できない。そこ

で、時間情報を取り入れた次世代 PET(例え
ば、TOF(Time Of Flight)-PET)の開発に着
手しつつあり、それに使用できる高感度、
高解像度を兼ね備えた新しいシンチレータ
の開発が急務となっている。 
シンチレータとは、微量添加した不純物

元素がアクティベータとして働き、ガンマ
線によって d-f 遷移などによって光を放出
する透明結晶である。したがって、シンチ
レータ開発における工学上のキーは、アク
ティベータの選定、ホスト材料の選定、結
晶育成法にある。これらが発光強度・減衰
時間に大きな影響を与える。また、ホスト



材料中への第３元素の添加もそれらに大き
な影響を与える。 
 
２．研究の目的 

本研究では、ペロブスカイト型アルミニ
ウム複合酸化物系シンチレータ材料を用い
た次世代型の高性能 PET システムへの適用
を目指し、以下に示す３つ事項を明らかに
することを目的とする。 
（１）単結晶育成に関する最適な成長条件
を明らかにする。 
（２）光機能特性、シンチレーション特性・
機構を明らかにする。 
（３）ペロブスカイト型アルミニウム複合
酸化物 REAlO3(RE:希土類元素)を用いた新
しい高性能シンチレータ材料を開発する。 
 
３．研究の方法 
（１）試料 
本実験では、試料として CeO2（純度 99.99%），

Pr2O3(99.99%)，Nd2O3(純度 99.99%)，Gd2O3(純
度 99.99%)，Y2O3（純度 99.99%），Al2O3（純度
99.99%）, Lu2O3(純度 99.9%)，の高純度粉末
を用いた。これらの粉末はエタノールを用い
湿式混合し、24 時間以上十分乾燥させた後、
静水圧プレスにより加圧成形し棒状の試料
を作製した。その後、棒状に作製した試料は、
1400℃・48 時間および 1500℃・3時間の大気
中で熱処理を行った。 
 

（２）単結晶育成 
単結晶作製には、ハロゲンランプ四楕円型

帯域溶融炉(FZ 法)あるいはチョクラルスキ
ー型引上炉(CZ 法)を用いた。FZ 法では、成
長速度 3-5mm/h、回転数 20-30rpm、30ml/min
の流速の O2ガス雰囲気中で行った。また、CZ
法では成長速度 5mm/h、回転数 30rpm、1l/min
の流速の Ar ガス雰囲気中で行った。作製し
た試料は約 2×2×5 mm 試験片に加工・研磨
した後、X 線回折・組成分析および SEM によ
る表面観察を行った。 

 
（３）シンチレーション特性評価 

X 線励起発光による発光波長測定では、長
方形試料の五面を PTFE テープで覆い、覆っ
ていない一面を光ファイバーケーブルの先
端に光学接着剤を用いて接着した。光ファイ
バーケーブルは FICS 分光器に接続し、CCD 検
出器を介して測定を行った。なお、X 線の出
力は 40kV, 30mA の条件下にて暗室にて測定
を行った。 

シンチレーション発光測定には 137Cs のγ
線源を用いて、試料を光電子増倍管(PMT, 
H8643)に光学接着剤を用いて接着し、その試
料の側面は PTFE テープで、その外側には黒
いビニールテープで外の光が入らないよう
に覆った。PMT はアンプおよびマルチチャン

ネルアナライザー(MCA)に接続し、その発光
スペクトルを測定した。なお、PMT には 1.7kV
の電圧をかけた。 
一方、減衰時間の測定には PMT から直接オ

シロスコープに接続し、測定を行った。なお、
PMT には 1.7kV の電圧をかけた。 
 
４．研究成果 
（１）組織観察 
図 １ に は CZ 法 に よ っ て 作 製 し た

1.0mol%Ce を添加した YAlO3(YAP)を示す。
直径約 20mm 程度の透明でかつクラックの
ない結晶が作製できた。図２には FZ 法のよ
っ て 作 製 し た 1.0mol%Ce を 添 加 し た
GdAlO3(GAP)を示す。直径約 4mm 程度のや
や黄色がかった透明結晶が得られた。図３お
よび４にはそれぞれの結晶のX線回折の結果
を示す。共に、100 方位に成長した斜方晶系
ペロブスカイト型構造をもつ単結晶である
ことがわかる。 
また、その他、Ce の添加量を 0.2, 5.0mol%

と変化させた GAP 結晶と Pr あるいは Nd を
1.0mol% 添 加 し た GAP 結 晶 お よ び
1.0mol%Ce を添加し、Gd サイトに Lu を置
換させた Gd0.9Lu0.1AlO3(GLuAP)も同様に
FZ 法によって作製した。これらの試料にお
いて、Nd 添加ではやや茶色がかった透明の
試料ができ、Pr 添加は黒く透明な試料を得た。
一方、Ce を添加した試料は黄色がかった透
明の試料となり、Ce 濃度の増大によって黄
色の色合いが増加する傾向が見られた。Ce
を 1.0mol%添加し、Gd サイトを Lu で一部
置換させた GLuAP は半透明となった。また、
これらの試料は 0.2Ce:GAP を除き、どれも
小さなクラックが見られた。 
 
 
 
 
 
 
 
図1 1.0mol%Ce:YAP 図2 1.0mol%Ce:GAP 
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図 3 1.0mol%Ce:YAP の X 線回折結果 
 



  
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 4  1.0mol%Ce:GAP の X 線回折結果 

 
（２）X 線励起発光による発光波長域の測定 
 図 5 には 1.0mol%Ce:YAP の X 線励起スペ
クトルを示す。また、図中には市販の
Ce:GSO(Gd2SiO5)の測定結果も同様に示す。
YAP 系では 377nm 付近に大きなスペクトル
が観察される。一方、GSO は 431nm 付近に
観察される。これらは Ce の 4f-5d 遷移によ
る発光と思われる。 
 図６にはCe:GAPのX線励起スペクトルを
示す。これらのスペクトルは 420nm 付近と
600nm 付近に観察される。1.0mol%Ce が最
も大きなスペクトルが観察され、0.2mol%Ce
が最も小さい。 
 図 7 に は 1.0mol%Ce:GLuAP, 
1.0mol%Pr:GAP, 1.0mol%Nd:GAP の結果を
示す。Pr や Nd の添加はあまり大きなスペク
トルが観察されず、600nm 付近にピークが見
られる。一方、1.0mol%Ce:GLuAP は 420nm
付近と 600nm 付近に大きなスペクトルが観
察される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5  1.0mol%Ce:YAP お よ び 市 販 の
Ce:GSO の X 線励起スペクトル 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6  Ce を添加した GAP の X 線励起スペク
トル 
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図 7  1.0mol%Ce:GLuAP、1.0mol%Pr:GAP、
1.0mol%Nd:GAP の X 線励起スペクトル 
 
（３）シンチレーション発光 
 図 8 には 137Cs によってγ線を励起させた
1.0mol%Ce:YAP のシンチレーションスペク
トルを示す。600 チャンネル付近に大きなピ
ークが見られる。このピークの半価幅からエ
ネルギー分解能を求めることができる。その
結果、YAP 系は 10.9%である。 
 図 9にはCe:GAPのシンチレーションスペ
クトルを示す。1.0mol%Ce ははっきりとした
ピークが観察され、エネルギー分解能も約
15%であることが分かる。一方、0.2mol%Ce
や 5.0mol%Ce でははっきりとしたピークが
観察されず、エネルギー分解能を求めること
ができなかった。 

図 10 に は 1.0mol%Ce:GLuAP, 
1.0mol%Pr:GAP, 1.0mol%Nd:GAP の結果を
示す。Pr や Nd の添加ははっきりとしたピー
クが観察されず、エネルギー分解能を求める
ことができないが、1.0mol%Ce:GLuAP はや
やブロード的なピークが観察され、エネルギ
ー分解能も約 22%程度であった。以上のよう
に、YAP 系は発光量が GAP 系よりも多く、
エネルギー分解能にも優れることがわかっ
た。また、GAP 系において 1.0mol%Ce が最
も発光量が多く、Gd サイトに Lu を置換させ
た場合も、ややブロード的なスペクトルにな
るが発光量は多くなることがわかった。一方、
NdやPr添加は結晶の色が茶色や黒色になっ
たため、発光が吸収された可能性がある。ま
た、0.2mol%Ce や 5.0mol%Ce では結晶にク
ラックが観察されたため、これらに発光が妨
げられた可能性が考えられる。 
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図 8 1.0mol%Ce:YAP のγ線励起スペクトル 
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図 9 Ceを添加したGAPのγ線励起スペクト
ル 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 10 1.0mol%Ce:GLuAP、1.0mol%Pr:GAP、
1.0mol%Nd:GAP のγ線励起スペクトル 
 
（４）シンチレーション減衰時間 
 図11には 137Csのγ線源によって測定した
減衰時間測定結果を示す。図中には各成分の
時間を示す。1.0mol%Ce:YAP 系では３成分
が観察され、高速成分は 29ns となることが
わかる。 
 図 12 には Ce を添加した GAP 系の結果を
示す。1.0mol%Ce の添加した試料が最も高速
で 8.4ns である。次に 0.2mol%Ce が 15ns、
5.0mol%Ce では 34ns である。 
 図 13 に は 1.0mol%Ce:GLuAP, 
1.0mol%Pr:GAP, 1.0mol%Nd:GAP の結果を
示す。1.0mol%Pr 添加した試料は 4.5ns と最
も 速 く 、 1.0mol%Nd 添 加 試 料 や
1.0mol%Ce:GLuAP ではそれぞれ 19ns、
16ns となる。これは市販されている GSO が
40ns であることから GAP 系や YAP 系はそ
れよりも時間分解能に優れていることがわ
かった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 11 1.0mol%Ce:YAP 減衰時間スペクトル 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 12 Ce を添加した GAP の減衰時間スペク
トル 
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図 13 1.0mol%Ce:GLuAP、1.0mol%Pr:GAP、
1.0mol%Nd:GAP の減衰時間スペクトル 
 
（５）まとめ 
本研究では、ペロブスカイト型アルミニ

ウム複合酸化物系シンチレータ材料を用い
て以下に示す３つ事項を明らかにした。 
① Ce を添加した YAP および Ce, Pr, Nd を

添加したGAP系およびGdサイトをLu
で一部置換させた試料の単結晶育成に
関する最適な成長条件を明らかにした。 

② 作製した試料の X 線励起発光による発
光波長域、シンチレーション発光特性、
エネルギー分解能、時間分解能のシン
チレーション特性を明らかにした。 

③ 本研究で作製したYAPは発光量および
時間分解能において市販の GSO の特
性を上回った。一方、GAP 系では発光
量が少なかったが、時間分解能に優れ
ており、また Lu などの置換によって発
光量を増すことが明かとなった。今後、
透明でクラックのない結晶を作製する
ことによって、従来よりも優れたシン
チレータ材料となる可能性を示した。 
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