
    

様式様式様式様式 CCCC----19191919    

科学研究費補助金研究成果報告書科学研究費補助金研究成果報告書科学研究費補助金研究成果報告書科学研究費補助金研究成果報告書    

 

平成 ２３ 年 ４ 月 ６ 日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）： 
 Si-APD 用の透明セラミックス Ce:LuAG シンチレータを開発した。Ce0.5%添加 LuAG にお

いては、16000 ph/MeV の発光量を達成した。さらなる高特性化を目指し、バンドギャップエ

ンジニアリングを行うため、Al サイトを Ga に置換していったところ、Al:Ga = 6:4 の比に

おいて、21000 ph/MeV の発光量を達成した。 
研究成果の概要（英文）： 
 We developed transparent ceramic Ce:LuAG scintillator for Si-APD readout. When 0.5% 
Ce was doped, Ce:LuAG exhibited a light yield of 16000 ph/MeV under gamma-ray 
excitation. In order to achieve higher scintillation properties by band gap engineering, we 
substituted Al to Ga. When the ratio of Al:Ga = 6:4, the absolute light yield reached to 
21000 ph/MeV. 
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１．研究開始当初の背景 

核医学、資源探査、素粒子物理、セキュリ

ティ、物流計測など広汎な応用範囲を持つ放

射線検出器は、一般にシンチレータと、蛍光

を受ける受光器(光電子増倍管:PMT、Si 半導

体検出器:Si-PD)とから構成されており、事実

上、最終製品の性能を決定する素子となって

いる。特に近年、PET-MRI 装置の実現が待

望されており、そのために磁場不感な受光素

子として内部増幅機能を持つアバランシェ

フォトダイオード (APD) を用いる研究が盛

んに行われている。しかしながら、APD が

最高感度を示すのは 500 – 600 nm で発光

するシンチレータと組み合わせた場合であ

り、現状では本波長域に適合した高性能なシ

ンチレータがないという問題点が指摘され

ている。Tl:CsI、BGO など 6s6p 遷移に基

づく発光を示すシンチレータでは、長波長領

域で発光を示す一方、蛍光減衰時定数が数百 
ns と、上述の応用現場で利用されるものと

しては一桁足りない。そこで本研究では既存

の Ce:LuAG シンチレータ (12000 ph/MeV、

530 nm に蛍光波長ピーク) を透明セラミッ

クス化し、APD と組合せることで従来の放
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射線検出器を凌駕する特性を達成すること

を目的とする。 
セラミックスは単結晶に比べて透明性を

高めることが劇的に難しくなるが、機械的強

度が強い、大型サンプルを作製しやすい、均

一性が高い、歩留まりが良いためコスト低減

が図れる、高融点物質開発に適するため、単

結晶では不可能な化学的新組成が試せる、賦

活剤を高濃度に添加できる等、単結晶と相補

的な特徴を持っている。透明セラミックスシ

ンチレータの研究は、1990 年代に欧米

(CERN、GE 社) を中心に盛んに行われ、透

光性 (透過率～60%) セラミックスを得るこ

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、Ce:YAG セラミッ

クス (透過率～85%) を得ることに世界で初

めて成功し、その後申請者らは世界で初めて

Ce:YAG セラミックスシンチレータ  (530 
nmで発光) とAPDを組み合わせた次世代型

放射線検出器の研究を行い、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。Ce:YAG で

の成功を元に、申請者は、ガンマ線に対する

吸収確率を高めることを目的とし、Y を Gd
に置換した Ce:GYAG セラミックスシンチレ

ータの開発に世界で初めて成功した。当該物

質はCe:GSOを開発した日立化成社が単結晶

作製を試みたが、発光が得られなかったもの

であり、セラミックスならではの化学組成が

可能であることの強い証左となった。 
Ce:LuAG に限らず、申請者が大学院生時

代に研究を行った上述の Ce:YAG、研究室で

現在研究を進めているPr:LuAGに関しては、

ホスト構成元素であるLuがAlのサイトに入

ってしまう、所謂、“アンチサイト”が欠陥準

位を構成し、そこに電子がトラップされて束

縛励起子となるため、蛍光減衰時定数の遅い

成分が混ざる、エネルギー分解能が低下する、

等の問題が生じている。加えて、LuAG 系ホ

ストにおいては賦活剤となるCeやPrとホス

トの希土類サイト（Lu）のイオン半径差が大

きいため、従来の融液成長に基づくバルク単

結晶作製技術においては、偏析現象が生じ、

Ce、Pr ともに 0.2 - 0.3 mol% しか添加でき

ない。一般的なシンチレータの賦活剤濃度は 
0.5 – 数 mol% 程度であり、現状では発光中

心量が絶対的に少ないために発光量を向上

させることができない。そのため透明セラミ

ックス化を行い、Ce 添加濃度を劇的に増や

すことで、高特性化を図ることを目的に当該

研究を行った。 
 

２．研究の目的 
 前述の通り、Ce:LuAG は透明セラミック

ス化することで確実に特性が向上すること

が期待される物質である。単結晶においては、

Ce3+
の偏析が激しいため、賦活剤を濃度消光

が起きるまで均一性を保ったままで添加す

ることができない。仮に、Ce:GSO 並みまで

Ce を添加することが可能になれば、現状の

より大きな発光量が期待される。また、単結

晶 Ce:LuAG では、欠陥からの発光に起因す

る減衰の遅い成分が存在し、PET 等高速応答

が要求される装置開発においては問題とな

ってきたが、上述の研究により、セラミック

ス化することで欠陥が光学測定において有

意に検出できないほど低減させられること

も明らかになっている。加えて、Ce:LuAG
の作製には高融点が必要であり、単結晶作製

においては技術的に困難な一面となるが、焼

結法により作られるセラミックスでは、これ

は寧ろ作製時に有利な点となる。 
研究期間内に達成する目標としては、透明

(透過率 80%以上)セラミックス作製技術を確

立し、APD 等の受光素子と合せて、放射線応

答が現状の構成 (単結晶 LuAG+PMT) を凌

駕することまでを目標とする。具体的な数値

目標としては、発光量 20000ph/MeV 以上(現
状の約二倍 )、エネルギー分解能 5%台

(@662keV、現状の約二倍)、蛍光減衰時定数

70 ns 以内(現状より早い)とする。 
 

３．研究の方法 
 セラミックスは粒界、空孔、欠陥、不純物

などにより光の散乱が起こり、そのため不透

明になりやすい。透明化させるためには光学

的等軸性の結晶構造のものを用い、かつ焼結

時における温度・圧力条件を、粒界のサイズ

が発光波長以下になるように最適化せねば

ならない。加えて、高純度原料を用いて不純

物の偏析をなくし、高密度化することにより

空孔をなくすことも必要である。セラミック

スは粒子が微細であり、成形体の充填密度が

高いほど緻密になりやすく、高圧条件化で行

うことで常圧条件よりも高密度化させるこ

とが可能となる。 

手始めに単結晶において最大発光量を示

している Ce 0.25mol% 添加サンプルの作製

を行った。一般にセラミックスは透明化させ

るのが困難であるため、幾度か合成を行い、

温度勾配や圧力条件といったセラミックス

作製条件を最適化した。サンプルを得た後は、

数ミリ角へと加工研磨を行う。 

作製したサンプルは以下のような化学系

分析を行った。X 線回折法による分析として、

粉末 X線回折法により、ターゲット組成が単

相になっているか否かの確認、XRC(X-ray 

Rocking Curve)法により結晶性（特に、単位

格子がミスなく繰り返して積層されている

か否かの確認を行った。その後、電子顕微鏡

を用いた測定を行った。BEI (Back Scattered 

Electron Image）法では、反跳電子を検出す

ることで構成元素の原子番号の高低が分か



 

 

ることを利用し、粒界での不純物分布の有無

等を精査し、同時に粒径の均一性の評価も行

う。EPMA（Electron Probe Micro-analysis）

法では、電子線励起で発生する特性 X線を回

折格子を経て検出する作業をステージを移

動させつつ行うことで、発光中心が均質に分

布しているか、濃度勾配ができているか等の

分析を行った。 

化学系分析の後には、透過率、反射率、屈

折率、蛍光波長などの光学特性評価を行った。

反射率は屈折率を求めるために用い、屈折率

は、その後反射材や光学接着剤などの受光素

子へのアセンブリ法を検討するうえで重要

なパラメータである。加えて、紫外線励起に

より発光波長の調査を行った。 

光学特性評価の後は、Si-APD とのアセンブ

リを行い、研究室の保有するガンマ線源でも

ってガンマ線応答の評価を行った。単結晶

Ce:LuAG においては、アンチサイトからの欠

陥準位を経由した長寿命発光成分が存在し

ていたが、理論上、多結晶においては欠陥が

存在しないか、あっても微量であるため、減

衰時定数プロファイルは大きく変わること

が予想される。蛍光寿命は私が開発したパル

ス X線ストリークカメラシステムでもって決

定した。加えて APD での測定では、絶対発光

量(photon/MeV)を決定することが可能であ

る。単結晶 Ce:LuAG においては、この値は 

12000 ph/MeV 程度であり、Ce:YAG の結果か

らは、同様組成のセラミックスを作製した場

合でも同等の値を示すことが期待される。セ

ラミックスの利点としては、Ce 濃度を増加

させることで発光中心へのエネルギー輸送

効率を高め、発光量を向上させることが挙げ

られるため、本評価における絶対発光量の把

握は重要である。 

 

４．研究成果 

図 1 Ce 0.2 および 0.5% 添加 LuAG。 

 

 図 1 には真空焼結ののち、表面研磨を行っ

た Ce 0.2 および 0.5% 添加 LuAG 透明セラ

ミックスを示す。このように合成条件を確立

することで、極めて透明度の高いサンプルを

得ることに成功した。 

 これらサンプルに放射線を照射したさい

の発光スペクトルを図 2に示す。図 2では参

考のため、単結晶 Ce:LuAG の結果も同時にプ

ロットした。過去の Ce:YAG の研究でも示さ

れていたように、セラミックス化によって発

光波長が長波長側にシフトしている。傾向波

長がシフトしている一方で、蛍光寿命などの

ほかの物理パラメータは変化しておらず、こ

の原因はいまだ不明であり、さらなる研究が

必要である。 

図 2 単結晶および透明セラミックス 

Ce:LuAG の放射線励起発光スペクトル。縦軸

は任意であるため、この図から発光強度を比

較することはできない。 

図 3 

137

Cs を照射した際の単結晶およびセラ

ミックス Ce:LuAG のスペクトル。 

 

 Ce 濃度を変化させ、特製の最適化を行っ

ていったところ、Ce が 0.5% で最大の発光

量を示すことが分かった。図 3 は Ce 0.5% 

添加透明セラミックスを単結晶と比較した

パルス波高値スペクトルである。この結果と

発光波長での量子効率を考慮した結果、Ce 

0.5% 添加 LuAG の発光量は 16000 ph/MeV で

あり、従来よりは高いが、目標とする 20000 

ph/MeV には今一歩及ばなかった。 

 そこで新たなる着想として、Al サイトを 

Ga に置換することで、バンドギャップ制御



 

 

を行うこととした。Ga を置換していくこと

で、 LuAG のバンドギャップを徐々に小さく

なっていき、最終的には欠陥に伴う準位と伝

導体がエネルギー的にほぼ一致するまでに

至り、その時点でエネルギーが欠陥準位に輸

送されるのを防ぐことが可能である。Ga を 

Al に対して 0-100% 置換していったところ、

Al:Ga 比が 6:4 において、最大の発光量を

示した。図より、Ce:LuAG の光電吸収ピーク

は 390 ch 近辺に表れており、一方で Ga 置

換を行ったサンプルのピークは 700 ch 前後

に表れている。これらの結果から、量子効率

までを考慮して、Ga 置換を行ったサンプル

の発光量はおよそ 21000 ph/MeV となった。

この結果より、Ga を 40% 程度 Al に対して

置換することで、目標とする 20000 ph/MeV 

以上の発光量を達成した。同様の手法はほか

のガーネット系シンチレータにも適用可能

であると考えられ、今後とも研究を行ってい

きたいと考えている。 

 

図 4 

137

Cs 照 射 時 の  Ce:LuAG お よ び 

Ce:Lu(AlGa)G の波高値スペクトル。 
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