
博士論文題目エネルギー移動に基づくガーネットシンチレータの開発

氏

論 文内容

信倫文内容の要旨)

シンチレータは医療やセキュリティ等において用いられている放射線検出器

のメインデバイスであり、放射線を紫外可視光子に即発的に変換する機能を有

する。従来のシンチレータは、自身が発光遷移を用いない元素をホストとし、

これに発光に関わる電子準位を有する元素を発光中心として微量に加える形で

あった。本研究では、このホスト部分を敢えて発光遷移を有する元素とするこ

とで、ホストと発光中心間でエネルギー移動を起こさせ、それによってシンチ

レーション特性の恂上を月指したものである。これまでの研究では、一般蛍光

体用途では同種の研究が存在するものの、励起エネルギーが一般蛍光体よりも

45 桁大きな放射線励起時におけるエネルギー移動に関する検討は行われてこ

なかった。

本論文では、「エネルギー移動」のシンチレーションにおける有用性を検証す

る為、ホストと発光中心の双方に発光に関するエネルギー準位を有する元素を

選択し、白色 LED 等の一般蛍光体用途で広く用いられているガーネット材料

(臨3N四12、 RE=希土類)に着目する事で検討を行った。

本論文は第1章「序二制から第6章「総括」までの全6章で構成される。

第1章では、研究の背景として放射線計測全般に関する事柄をまとめており、

第2章では、本論文で用いた実験手法に関して述べている

第 3 章では、材料探索的なスクリーニングを行い、 RE3N5012 の旺を周期

表に従って 1、から Yb まで変化させ、発光中心として lm01%の Ce を旺

サイトに添加した単結晶サンプルを開発した。ここでTb からYbの選択の基準

は、発光遷移が可能な電子エネルギー準位を有する事と、ガーネットの単結晶

育成が可能な事である。これらを実際に作製し、評価する事で、北の場合にの

み良好なシンチレーション特性を有する事を示し、 Tbce 間でエネルギー移動

が起きている可能性を示している。

名 中内大介

の 要

、

旨



第4章では、前章で示したTbce 間でエネルギー移動が起きてぃる可能性に

基づき、アクセプターとなるCe量の最適値を実験的に求めた。C0量を03~4%の

間で変化させ、シンチレーション特性を評価したところ、ce 量が 3.0%の際に、

ガンマ線照射時の発光量が乃00OPWMeV で、この物質系において最大となる
事を示した。

第5章では、Tb3N50口において、N サイトを 0~80%の問で Ga に置換し、

バンドギャップや発光中心元素であるCe周辺の結晶場を変化させることで、シ

ンチレーシヨン特性に与える影響を評価した。G.量を増すにっれシンチレーシ

ヨン発光量は減少していくものの、蛍光減衰時定数の高速化や残光量の低減が

なされることを見出した。

第 6 章では、本論文の内容をまとめると共に、より高特性なシンチレータ開

発を目指した今後の指針に関して示している。

本研究を通じて、 ce添加 Tb3N5012 という新規シンチレータを発見し、その

良好なシンチレーション特性はエネルギー移動に基づくことを明らかにした。

そのため従来は忌避されてきた発光遷移を有する元素をホストとして用いるア

プローチは、今後の関連分野の研究において重要な手法のーつとなると考えら

れる。



信兪文審査結果の要旨)

本論文は、医療やセキュリティ等に用いられている単結晶シンチレータ材料

に関する研究であり、希士類をホストとして用いるガーネット系物質に関する

系統的な探索を行った。ガーネットは RE。AI'0捻(RE.希士類)の組成で表され、

単結晶が育成可能でかっエネルギー移動が起きる可能性のある TbからYbまで

を艶とし、発光中心元素として Ceを用いてサンプルの作製、光物性の計測、

シンチレーシヨン特性の評価を系統的に行った。結果として見出されたCe添加

Tb.N'0松は、これまで報告されてきた酸化物シンチレータの最大発光量である

70000 血/MeV を上回る値を示した。

第一章では、放射線計測全般やシンチレ」夕に関する研究背景や、単結晶に

関して概説した後、本研究の目的について述べてぃる。

第二章では、実験方法やデータ解析の手法に関して述べてぃる。

第三章では、材料探索的なスクリーニングを行い、 RE。AL0姶の距を周期表

に従って Tb から Yb まで変化させ、とれらを実際に作製し、評価する事で、

Tb の場合に良好なシンチレーション特性を有する事を示してぃる。

第四章では、距=Tb とした場合の、発光中心元素である Ce の最適な濃度

を実験的に求めており、その値が 3%であることを見出し、ガンマ線照射時の

発光量が 73000 血/MeV と、酸化物シンチレータの中でこれまでで最大の値で
ある事を示した。

第五章では、 ce添加Tb゛1'0,において、 A1サイトを Ga に割合を変えて置換

する事で、バンドギャップや結晶場に対する影響を評価した。Ga 量を増やすに

つれ発光量は減少していくものの、減衰時定数や残光特性に関しては改良可能
な事を示した。

第六章では総括として、本来は発光中心として用いる元素をホストとして使

うことで、意図的にエネルギー移動を発現させるというコンセプ.トが有望であ

る事を述べると共に、今後の展望に関しても述べている。本論文を通じて、有

望な新規シンチレータを発見しており、審査委員一同は、学伽珀勺な意義を認め、
本論文が博士(工学)論文として価値あるものと認めた。
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