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研究成果の概要（和文）：線量測定において、熱蛍光は幅広く利用されている現象である。このさらなる高感度
化に向け、本研究構想では、誘電性相転移による電子捕獲からの活性化を介した再結合を利用することを着想し
た。強誘電体であるLiTaO3をベースとした熱蛍光体について主に開発した。LiやTaの他元素への置換による誘電
挙動の制御と、希土類イオンの添加による蛍光特性の付与について、バンドギャップへの影響なども同時に生じ
るため、両立が困難であった。一方で、おそらく高い誘電率のホストを用いたため、これらの材料の熱蛍光強度
は、市販の熱蛍光体であるTLD-100と比較して2桁以上高いことも明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：Thermoluminescence has long and widely been used for radiation dosimetry. To
 further enhance the sensitivity of the dosimetry using thermoluminescence materials, we attempted 
to use dielectric phase transition to activate the trapped electrons and promote the recombination 
of the activated electrons with holes to produce thermoluminescence. We used LiTaO3 host to achieve 
thermoluminescence. Rare-earth elements have been doped as the luminescent centers. Also, to achieve
 appropriate temprature for dielectric phase transition, mixed crystals of LiTaO3 and similar 
compounds have been synthesized. Unfortunately, it was difficult to achieve simultaneously effective
 thermoluminescence and control of the temprature of the dielectric phase transition. However, we 
achieved effective thermoluminescence, whose intensity was higher than that of commercially 
available material by two orders of magnitude. This effective thermoluminescence can be attributed 
to high dielectric constant of the host.

研究分野： 放射線物理化学

キーワード： 熱蛍光　誘電体　線量測定　中性子

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
放射線の安全な利用において、その線量測定は基盤となる技術である。これまでに、絶縁体に基づいた数多くの
熱蛍光材料が開発され、利用されてきた。一方で、その開発アプローチにおいて、ホスト化合物の誘電率が注目
されたことはほぼ皆無であった。本研究では、おそらく、高い誘電率のホスト化合物の利用によって、高い熱蛍
光強度（＝高い感度）を実現できた。このことは、材料開発において注目すべきパラメータを提示できたという
点で、学術的意義がある。また、熱蛍光材料の高感度化についての設計指針を見出したことにより、放射線の安
全利用の基盤技術としての社会的意義がある。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 放射線の線量測定は、今日、ますますそ
の重要性を増している。福島第一原子力発
電所における事故と放射性物質の拡散によ
り、福島県内での個人被ばく線量モニタリ
ングや、関連する環境モニタリングについ
ての重要性は、避難住民の帰還の可能性に
も直結する重要性を有する。環境モニタリ
ングにおいては、鉱物資源やその残渣に高
濃度に含まれる、自然由来の放射性物質に
よる健康影響への懸念も近年では取沙汰さ
れており、信頼性の高く、なおかつ高感度
な線量測定技術開発の需要が増大してい
る。一方で、昨今では、がん治療における放
射線利用の重要性も高まりを見せている。
従来のＸ線を用いた照射においても、がん
の領域のみに線量を精密に集中させるよう
な照射治療の実現や、高エネルギーの重粒
子線を用いた治療、あるいは、ホウ素中性子捕捉療法という、がん細胞に集積させたホウ素薬剤
と中性子との核反応により、がん細胞のみへの高線量付与を企図した治療も進められつつある。
これらの放射線治療において共通するのは、健常組織の被ばく線量を可能な限り低減するとい
うものである。これらの計測対象において共通するのは、低い線量を高感度にて測定可能な簡便
な技術が必要であるということである。 
 熱蛍光を通じた線量測定は、このような需要を満たしうる技術の一つである。熱蛍光体とは、
放射線照射後、加熱により生じる発光の読み取りにより、線量を計測する材料である。熱蛍光体
は個人線量計測に頻繁に用いられ、熱蛍光の強度分布に基づいた放射線イメージングも可能で
ある。図１に、熱蛍光の模式図を示す。熱蛍光強度が線量に比例することに基づいた線量測定で
ある。 
 
２．研究の目的 
 熱蛍光に基づく放射線計測において、放
射線の照射により生じた電子正孔対の一部
が、不純物（ドーパント）や欠陥などの局在
中心に捕獲される。この電子正孔対の捕獲
が、線量情報の記録に対応する。その後、加
熱により電子（あるいは正孔）が捕獲サイト
から離脱し、その後の電子正孔対の再結合
により蛍光が生じる。熱蛍光における実際
の読み取りでは、加熱温度の関数としての
熱蛍光強度（グローカーブ）を計測する。こ
こで、グローカーブを模式的に図 2 に示す。
典型的には、グローカーブはいくつかの温
度でピークをもち、それぞれのピークが、異
なる深さの捕獲ポテンシャルを有する捕獲
サイトに対応する。計測可能な線量域の下
限を考慮する上では、全体としての熱蛍光
の強度も重要となるが、狭い温度範囲で熱
蛍光が生じ、ダークノイズの影響を低減で
きることが特に重要となる。グローカーブ
は、捕獲ポテンシャルにより決定されるも
のであり、捕獲ポテンシャルの制御を通じ
たグローカーブ制御は現状では困難であ
る。適切な温度で熱蛍光が生じるか否かに
ついては、何らかの指導原理に基づいた材
料設計ではなく、多様な化合物系を対象と
した試行錯誤によりなされているのが現状
である。 
 そこで、本研究では、加熱時の誘電性相転

図１ 熱蛍光による線量測定 
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図２ 従来の熱蛍光体および本研究で開発す

る熱蛍光体におけるグローカーブの比較 



移を用いた読み出しを採用す
ることにより、熱蛍光による
線量測定における感度を劇的
に上昇させる。このような相
転移においては、捕獲サイト
のポテンシャルが変化するた
め、相転移の際に電子や正孔
が捕獲サイトから離脱し、そ
れらの再結合による蛍光が生
じうる。このことは、既に光励
起の場合においては報告され
ている。これを放射線計測に
用いることにより、線量測定
における感度向上を図る。こ
のことを模式的に図２に示
す。キュリー温度（誘電性相転
移温度）において、捕獲されて
いる全ての電子や正孔につい
ての熱蛍光が生じるため、熱
蛍光強度が著しく上昇する。
図３に示すように、捕獲された電子正孔対として蓄積されたエネルギーを放出する手法として、
捕獲ポテンシャルへと直接働きかける外部要因を利用する。このような過程での熱蛍光の実現
により、100 倍以上の熱蛍光強度の増大を予想している。このような強度の増大を通じて、蓄積
型蛍光体を用いた線量測定の超高感度化を実現する。 
 
３．研究の方法 
 開発対象とする熱蛍光体は、酸化物系の化合物に基づくセラミックス材料として開発した。
BaTiO3や LiTaO3など、研究報告例の多い強誘電体を主に対象とした。これらの結晶ホストに対
し、熱的な相転移を生じさせて蛍光を観測するため、適切な元素置換によりキュリー温度を数
百℃以下に低下させることを試みた。これらの強誘電体結晶ホストに対して、遷移金属元素や希
土類元素をドープし、発光中心を形成するとともに、電子や正孔の捕獲サイトとしても機能させ
る。なお、電子や正孔の捕獲サイトとして機能しうる発光中心については、これまでの熱蛍光体
の開発経験から熟知している。Li や B を主成分として含有する系については、原料として 6Li や
10B の濃縮試薬を用い、中性子計測用の熱蛍光体としての利用も検討する。中性子は電荷をもた
ないため、6Li や 10B と中性子との核反応を介して高エネルギー荷電粒子へと変換した後に計測
する必要があるためである。これらを超高感度の線量測定用蛍光素子として提供することを目
的とした。 
 試料の形態としては、セラミック
スとした。これは、合成が容易であ
り、なおかつ熱蛍光測定などにおけ
るハンドリングが容易であるため
である。異なる温度での焼成によ
り、単相試料を得るための条件を求
めた。また、より高い蛍光特性の得
られる条件を探索した。 
 熱蛍光の測定においては、我々の
グループ独自のセットアップを用
いた。ヒーター上に試料を設置し、
0.5～1 K/s の昇温速度で加熱しなが
ら、フォトンカウンティングヘッド
を用いて蛍光光子数を計数した。こ
れらを組み合わせることにより、加
熱温度の関数としての蛍光強度と
して、熱蛍光グローカーブを得た。 
 
４．研究成果 
 本研究では、LiTaO3をベースとし
た熱蛍光体について主に開発した。
希土類としては Pr, Eu, あるいは Tb
などを利用してきた。また、これら
に加えて、Gd や Mg などを共添加す
ることにより、顕著に熱蛍光強度が
向上することが明らかとなった。これらの熱蛍光強度は、市販の熱蛍光体である TLD-100 と比

図３ 本研究で利用する捕獲電子の脱離過程 
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較して 2 桁以上高いことも明らかとなった。いくつかの試料の熱蛍光グローカーブを図４に示
す。 
 誘電性相転移を熱蛍光において利用するため、LiTaO3 ベースの材料におけるホストのカチオ
ンを多様に変化させた材料の合成を試みた。一つは、Ta の代わりに Nb を用いる手法である。し
かしながら、この場合（例えばホストとして LiNbO3を用いた場合）、希土類からの蛍光強度が顕
著に低下した。これは、LiTaO3よりも LiNbO3でバンドギャップエネルギーが小さく、添加した
希土類イオンの発光に関与する準位がバンドギャップ内に存在しえない状況となったためであ
ると推察される。また、Li の代わりに K を用いた材料についても合成を進めたが、原料となる
K2CO3の強い潮解性もあり、単相のセラミックスの合成が非常に困難であった。これらの要因か
ら、誘電体相転移温度での熱蛍光グローカーブの測定は、熱蛍光強度の高い材料においては実現
困難であった。 
 一方で、LiTaO3という強誘電体において非常に高い熱蛍光強度を実現できたことは、これから
の材料開発の設計指針として非常に有用なものである。このことを模式的に図 5 で説明する。熱
蛍光体においては、ホストの伝導帯および価電子帯で生じた電子と正孔がそれぞれ、別の捕獲サ
イトにおいて準安定的に捕獲されているために、放射線のエネルギーを保持することが可能と
なる。なお、その後の読み出しにおいては、加熱による捕獲電子の活性化と正孔との再結合によ
る蛍光（すなわち熱蛍光）の強度が用いられることとなる。熱蛍光強度を左右する要因は、電子
正孔対が個別のサイトに準安定的に捕獲される確率と、再結合後の蛍光量子収率に比例するこ
ととなる。これらのうち、電子正孔対を個別のサイトに捕獲するためには、捕獲前の再結合をで
きる限り防ぐ必要がある。その際に、再結合の駆動力の一つは、電子と正孔の間のクーロン引力
となりうる。これは、ホストの誘電率に反比例する。すなわち、非常に高い誘電率のホスト材料
では、高い確率で電子正孔対を個別のサイトに準安定的に捕獲可能となり、結果として高い熱蛍
光強度を実現できるものと推察される。 
 

 
 
 

 

図 5 熱蛍光過程の模式図 
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