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研究成果の概要（和文）：エネルギー収支に基づくシンチレータとドシメータ材料における発光強度の反相関関
係に関して、研究開始前はシンチレーションと蓄積蛍光の関係を調べ、仮説を検証するのみであったが、光音響
の結果も加える事で、シンチレーションや蓄積蛍光に変換されていないエネルギーは、熱として消費されている
事を様々な材料で明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Before the project, we have only confirmed the inverse proportional 
relationship between scintillation and storage luminescence. Owing to the current research project, 
we confirm that the remaining portion of energy is converted to thermal energy. 

研究分野：放射線計測工学

キーワード： シンチレータ　ドシメータ

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
従来、シンチレータとドシメータは別々な現象として取り扱われ、別々のコミュニティで発展してきたが、これ
らはエネルギー保存という基礎的な物理法則の下で、統一的に扱える可能性がある事を示した。特に光に変換さ
れていないエネルギーは、熱に変換されている事を定性的に示した。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 蛍光体を用いて放射線を計測するという目標・手法が類似のものでありながら、シンチレ
ータとドシメータ用輝尽・熱・RPL 蛍光体の研究は、これまで全く別々の分野として発展
してきた。我々は 2014年、一般的なエネルギー収支を仮定した場合、シンチレータとドシ
メータ用蛍光体は発光強度において反相関性を示すという仮説を提唱すると共に、これを
実験的に検証した (Yanagida, et al., Radiat. Meas., 71 162-165 2014)。しかしながらその
検証は、Ce 添加 CaF2単結晶と一部のセラミックス材料に留まっていたため、この関係が
一般化に成り立つ事を示す為には、多種多用な物質において、同様の関係性を観測する事が
必要であった。そのため本研究では、シンチレータ・ドシメータ用の蛍光体を分けるキーパ
ラメータは何か、放射線照射によって発生したキャリアの輸送経路や効率を司る根本的な
物性値は何かという事を念頭に置き、単結晶、多結晶、ガラスの酸化物、ハロゲン化物と言
った様々な物質を系統的に研究する事で明らかとすることを目的とした。これらの物質の
差異を放射線照射時のキャリア輸送現象と言う観点から考えると、ナノ、マイクロ等のミク
ロな秩序距離の違いにあると考えられ、どの物質系でも反相関関係が観測されれば、これら
の物質の共通項である、ナノメートルもしくはより短いレンジの短距離秩序構造が支配要
因である可能性が示唆される。 
 
２．研究の目的 
 無機単結晶、多結晶、ガラスといった様々な秩序構造を有する材料を合成し、その放射線
励起時の物性を計測することで、そのエネルギー収支を把握し、まずはあらゆる材料種で反
相関性が観測されることを検証する。物性計測においては、フォトンカウンティング型計測
や積分型計測法を様々な時間スケール (ps～s) において駆使し、様々な励起源を用いるこ
とで、系統的にデータ収集を行う。これらの結果を基に、母材-発光中心間のエネルギー輸
送効率および即発蛍光・遅発蛍光・熱失活への分岐比は、どのようなキーパラメータで記述
されるかを明らかにする。 
 
３．研究の方法 
 本研究は無機蛍光体を用いる放射線計測において利用されている、単結晶・多結晶・ガラ
スという大枠の無機バルク材料全種を合成し、その詳細な光物性および放射線応答特性を
照合させることで、反相関関係の一般性を検証した後に、母材-発光中心間のエネルギー輸
送効率および即発蛍光・遅発蛍光・熱失活への分岐比に対するキーパラメータを明らかにす
る。 
具体的には対象とする物質ごとに、(1) サンプルの合成、(2) 組成・構造評価、(3) 光物
性評価、(4) シンチレーションおよびドシメータ特性評価という流れで進める。これらの合
成および物性評価設備は全て申請者が主宰する研究室にて行い、さらにシンクロトロン放
射光施設 (UVSOR) での実験を各年 2-3 回ずつ行った。以下、各内容を順に述べる。 
 
(1) サンプル作製 
 酸化物単結晶をフローティングゾーン (FZ) 法、ハロゲン化物単結晶をブリッジマン法、
酸化物・ハロゲン化物透明および不透明多結晶を放電プラズマ焼結 (SPS) 法、酸化物・ハ
ロゲン化物ガラスを溶融急冷法で作製した。これらは全て研究室内の合成設備で実施した。
作製したサンプルは、様々なホストに対し 0.1～10 mol% の間で、発光中心元素を添加し
た。 
(2) 組成・構造評価 
 得られたサンプルの一部を粉末化し、XRD を用いて相を確認した。また多結晶体において
は SEM を用いて粒界の様子を直接的に観測した。さらに EDX を用いて、仕込み組成と実組
成の差が大きくない事を確認した。これらは全て研究室内の合成設備で実施した。 
(3) 光物性評価 
 吸収・反射特性、Photoluminescence (PL)、PL 時定数などの光物性評価を行った。研究
室内の設備においては主として作製した物質のバンドギャップ内における光物性情報を把
握し、更にバンドギャップより高いエネルギー域での光物性評価を行うため、年に 2-3 回割
り振られる UVSOR でのマシンタイムを利用して励起スペクトルの計測を行った。 
(4) シンチレーションおよびドシメータ特性評価 
 シンチレーション特性として放射線励起時の発光スペクトル評価 (RL)、パルス波高値計
測による発光量の評価、パルス X 線ストリークカメラシステムを用いて蛍光減衰時定数の
詳細な評価を行った。加えて私が同様に独自開発したアフターグロー(残光)計測装置を用
い、キャリアの室温における thermal ionization 現象である残光特性も調査した。 
 ドシメータ特性は、電離箱によって照射量をモニターしつつ、独自に開発した小型空冷型
X線源を用いて評価した。評価項目は物性としては、一定量 (例えば 1 Gy) の線量照射を



行った際の OSL、TSL、RPL の発現の有無、および相対的な発光強度である。またもう一つ
の評価項目として、実際に線量計に用いた際の応答特性、dose response function を評価
した。研究室において評価可能な線量域としては、約 10 μGy 弱 ～ 10 Gy 強までである。
作製した各種サンプルに様々な線量の X 線を照射してドシメータとして用いた際の発光強
度を求め、パルス波高値スペクトルで求めたシンチレーション発光量に対してプロットす
る事で、反相関関係を確認した。 
 
４．研究成果 
 図 1 には、例としてハライド単結晶、酸化物多結晶、酸化物ガラスにおけるシンチレー
ション発光強度とドシメータ用蓄積型蛍光強度の関係を示す。データの各点は、同じ母材に
対し、発光中心濃度が異なるサンプルを表している。明瞭な反相関関係が得られており、本
研究で提唱していた仮説が、材料種別に関わりなく成立する事が確認された。本研究では、
他の陰イオン種、複合アニオン種などでも同様の結果が得られている。これら材料種の差異
を物理的に考えた場合、秩序構造の有無や距離が異なると考えられる。単結晶ではオングス
トロームレベルからマイクロ・ミリレベルまでの秩序構造、多結晶ではマイクロメートルレ
ベルのグレイン構造とグレイン内のオングストロームレベルでの秩序構造、ガラスではオ
ングストームオーダーでの超短距離の秩序構造があるため、これらの共通項を考えた際、ナ
ノメートルオーダーの構造や、構造に起因する励起密度が、エネルギー分岐比に重要である
と考えられる。 
 

図 1 シンチレーション (横軸) とドシメータ用蓄積型蛍光強度 (縦軸) の単結晶
Eu:LiCaAlF6 (左)、多結晶 Mn:MgO (中)、ガラス Eu:BaO-Al2O3-B2O3 (右) における関係性。 
 
 さらに光音響計測を行ったところ、シンチレーション発光強度と光音響強度の反相関性
も確認された。即ち、シンチレーション発光が高い材料では、キャリア蓄積も熱失活量も小
さく、シンチレーション発光が低い材料では、大半のエネルギーがキャリア蓄積や熱失活に
変換されているという仮説の描像を検証できた。結果として本研究を通じ、本仮説があらゆ
る材料種で一般的に成り立つかと言う大枠での問いに関しては、図 1 に示すように明確な
答えが得られ、さらにそれはナノメートルオーダーの局所構造に支配されていることまで
が明らかとなった。シンチレータにおいては、発光量 LY はホストから発光中心や捕獲中心
までのキャリア輸送効率Sと発光中心での発光効率Qの
積に比例すると理解されている  (Robbins, J. 
Electrochem. Soc. 127 2694 1980)。ドシメータにおい
てはこれにキャリアの捕獲効率と再励起効率も寄与す
るが、共通項としては Sと Qの積と言う観点では同様で
ある (Yanagida et al., J. Lumin., 207 14-21 2019)。
S が関連する距離は、完全なエネルギー付与が起きるま
では数マイクロメートルと見積もられているが、エネル
ギーの過半を付与する距離は数百 nm 程度までと見積
もられている (Koshimizu et al., J. Lumin., 94-
95,407, 2001)。この距離内での相互作用としては、Sと
Q (発光中心内での電子の励起と緩和)の双方が影響す
る為、さらに現象の理解を深めるためには、これら二パ
ラメータを切り分けた研究が必要になってくると思わ
れる。 
 本研究においては様々な新規材料の開発を行ったた
め、幾つかの副次的な成果が得られた。特筆すべき成果

図 2 Eu添加 Cs(Cl,Br)透光性
セラミックス (上)と輝尽蛍光
における線量応答特性  (下) 
(Kimura et al., incl. 
Yanagida, Opt. Mater., 100 
109660 2020)。 



としては、複合アニオン型の透明セラミックスの合
成法を確立し、これらが高いドシメータ特性を有す
る事を明らかにした。図 2 には、作製した Eu 添加
Cs(Cl,Br)透光性セラミックスのサンプルと輝尽蛍
光における線量応答特性を示す (Kimura et al., 
incl. Yanagida, Opt. Mater., 100 109660 2020)。非
線形光学材料として用いられている CsLiB6O10 
(CLBO) 単結晶がガンマ線照射下で、64000 ph/MeV 
の高い発光量を有する事を発見した。ホウ素含有物
質では発光量の高い物質が発見されてこなかったた
め、関連分野においては新たな知見が得られた事と
なる。図 3には、CLBOおよび比較用の Ce添加 YAG 
(発光波長が CLBO とほぼ同じ) に、137Cs からの 
662 keV  線を照射した際の波高値スペクトルを示
す (Yanagida et al., Appl. Phys. Exp., 13 016001 
2020)。一見して Ce添加 YAG (~20000 ph/MeV) の
三倍強の位置に光電吸収ピークが確認される。こう
いった新しい検出器用材料の発見に加え、素過程の探
求においても、反相関関係の仮説をより強める成果を
得た。図 4には-BBO (BaB2O4) 結晶におけるシンチ
レーション発光強度 (∝ LY)、フォトルミネッセンス
発光強度 (∝ Q)、発光中心までのキャリア輸送効率 
(∝ S) の温度依存性の関係を示す。Q は単調減少を
示している一方で、LY と S には相関性が観測され
た。これらは 125 K 以上においては、捕獲準位にトラ
ップされたキャリアが熱エネルギーによって再励起
されるという熱活性現象が起きる事を示しており、一
定温度以下では捕獲されていた (つまりシンチレーシ
ョンに寄与しない) キャリアが、一定温度以上ではシ
ンチレーションに寄与する描像を示している。これま
での我々の研究では、異なる発光中心濃度を持つ同種
の物質を用い (e.g., Ce 濃度の異なる CaF2)、ある種
の全体的かつ統計的な挙動としての反相関性を検証
してきたが、同じキャリア (今回は同一材料かつ放射線照射量は一定) が、ある条件下では
捕獲され、ある条件下ではシンチレーションに寄与するという、個々のキャリアにおいても
シンチレーションと蓄積蛍光における反相関性が成立する事を示した (Yanagida et al., 
Jpn. J. Appl. Phys., 59 102004 2020)。 
以上のように個別の新しい材料の発見や基礎過程における新たな結果を合わせ、成果を
統計的にまとめると、２０１７～２０２０年の研究期間内で、査読付き論文２９４編、国際
学会発表３１７件、国内学会発表７０７件、指導した学生らの受賞が５９件である。 
 今後の課題としては、ナノメートルオーダーの局所構造において何が支配的となってい
るかを明らかにする事と、それを明らかにするために、放射線音響計測装置を開発し、同様
のデータを集めて行く事と考えられる。支配要因を明らかにしたのちには、その知見に基づ
く材料設計を行い、革新的な性能を有する放射線計測用蛍光体を開発したい。 

図 3 137Cs からの 線照射時の
CLBOおよび参照用Ce添加YAG
の波高値スペクトル (Yanagida 
et al., Appl. Phys. Exp., 13 
016001 2020)。 

図 4 -BBOにおける LY (+)、Q 
(○ )、S (□ ) の温度依存性 
(Yanagida et al., Jpn. J. Appl. 
Phys., 59 102004 2020)。 
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