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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記一般式（１）で表され、厚みが１０ｍｍのときの、波長４００ｎｍの光に対する厚
み方向の透過率が５０％以上である、単結晶。
　（Ａ１－ｘＢｘ）２Ｓｉ２Ｏ７　　　（１）
［式（１）中、ＡはＹ、Ｌａ及びＧｄからなる群より選択される少なくとも１種であり、
ＢはＹ、Ｌａ及びＧｄを除く希土類元素からなる群より選択される少なくとも１種であり
、ｘは０．００５＜ｘ＜０．３０を満たす。］
【請求項２】
　前記式（１）中、ＢがＣｅである、請求項１記載の単結晶。
【請求項３】
　前記式（１）中、ＡがＧｄである、請求項１又は２記載の単結晶。
【請求項４】
　放射線検出用である、請求項１～３のいずれか一項記載の単結晶。
【請求項５】
　６６２ｋｅＶのγ線に対し、１５０℃における発光量が室温における発光量より高い、
請求項１～４のいずれか一項記載の単結晶。
【請求項６】
　６６２ｋｅＶのγ線に対し、２００℃における発光量が室温における発光量より高い、
請求項１～５のいずれか一項記載の単結晶。
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【請求項７】
　厚みが５ｍｍのときの、６６２ｋｅＶのγ線に対するエネルギー分解能が８％以下であ
る、請求項１～６のいずれか一項記載の単結晶。
【請求項８】
　請求項１～７のいずれか一項記載の単結晶と、該単結晶からの発光を検出する光検出装
置とを備える、放射線検出器。
【請求項９】
　請求項８記載の放射線検出器を１５０℃以上で使用する、放射線検出器の使用方法。
【請求項１０】
　請求項８記載の放射線検出器を２００℃以上で使用する、放射線検出器の使用方法。
 
 
 
 

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、Ｘ線、γ線等の放射線を検出するための単結晶、当該単結晶を備える放射線
検出器、及び放射線検出器の使用方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　放射線を検出するための単結晶として、ＮａＩ（Ｔｌ）系の単結晶、Ｇｄ２ＳｉＯ５系
の単結晶（以下、「ＧＳＯ単結晶」と称する場合がある。）等に代わる、発光量のより高
い単結晶の開発が進められている。例えば、特許文献１には、Ｇｄ２Ｓｉ２Ｏ７系の単結
晶（以下、「ＧＰＳ単結晶」と称する場合がある。）が開示されている。ＧＰＳ単結晶は
、発光量が高く優れたシンチレータとして活用できる可能性を有している。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】特開２００９－７４０３９号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　しかしながら、上記特許文献１に記載の単結晶を含め、放射線検出用の新たな単結晶と
してこれまでに報告がなされているのは、結晶中に多くのクラック及び気泡を内包した、
白濁した状態の単結晶のみである。すなわち、放射線検出用途としての実用上必要な寸法
を有する無色透明な単結晶が得られたという報告はなされていない。
【０００５】
　そこで本発明は、従来のものに比べて発光量が高く、放射線検出用途としての実用上必
要な寸法を有する単結晶を提供することを目的とする。本発明はまた、そのような単結晶
を備える放射線検出器及び放射線検出器の使用方法を提供する。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　本発明は、下記一般式（１）で表され、厚みが１０ｍｍのときの、波長４００ｎｍの光
に対する厚み方向の透過率が５０％以上である、単結晶である。
　（Ａ１－ｘＢｘ）２Ｓｉ２Ｏ７　　　（１）
　式（１）中、ＡはＹ、Ｌａ及びＧｄからなる群より選択される少なくとも１種であり、
ＢはＹ、Ｌａ及びＧｄを除く希土類元素からなる群より選択される少なくとも１種であり
、ｘは０．００５＜ｘ＜０．３０を満たす。
【０００７】
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　上記本発明によれば、従来のものに比べて発光量が高く、放射線検出用途としての実用
上必要な寸法を有する単結晶を提供することができる。
【０００８】
　本発明において、上記式（１）中、ＢがＣｅであることが好ましい。また、本発明にお
いて、上記式（１）中、ＡがＧｄであることが好ましい。これにより、発光量をより高め
ることができる。
【０００９】
　本発明は、放射線検出用に好適に用いることができる。
【００１０】
　本発明の単結晶において、６６２ｋｅＶのγ線に対し、１５０℃における発光量が室温
における発光量より高いことが好ましい。また、同単結晶は、６６２ｋｅＶのγ線に対し
、２００℃における発光量が室温における発光量より高いことが好ましい。これにより、
室温から高温にかけての幅広い温度範囲において好適に用いることができる。
【００１１】
　なお、本発明の単結晶は、厚みが５ｍｍのときの、６６２ｋｅＶのγ線に対するエネル
ギー分解能が７％以下であることが好ましい。これにより、より高精度の放射線検出を行
うことができる。
【００１２】
　本発明は、上述の単結晶と、当該単結晶からの発光を検出する光検出装置とを備える、
放射線検出器を提供する。このような検出器は、本発明の単結晶を備えていることにより
、放射線検出能に優れている。
【００１３】
　本発明はまた、上述の放射線検出器を１５０℃以上で使用する、放射線検出器の使用方
法を提供する。さらに、本発明は、上述の放射線検出器を２００℃以上で使用する、放射
線検出器の使用方法を提供する。上述の放射線検出器は、このような高温領域においても
好適に用いることが可能である。
【発明の効果】
【００１４】
　本発明によれば、従来のものに比べて発光量が高く、放射線検出用途としての実用上必
要な寸法（例えば、いずれか一辺の長さが５ｍｍ以上、より好ましくは１０ｍｍ以上の直
方体）を有する単結晶を提供することができる。これは、本発明の単結晶が、多結晶部分
、小さな粒界、クラック等の見られない、ほぼ無色透明な良質な単結晶であることによる
ところが大きい。さらに本発明によれば、そのような単結晶を備える放射線検出器及び放
射線検出器の使用方法を提供することができる。
【００１５】
　なお、本発明の単結晶は、室温から高温にかけての幅広い温度で優れた検出特性を有し
ている。したがって、本発明によれば、従来の放射線検出器では不可能であった、室温か
ら高温環境にかけて、高精度の放射線検出が可能となる。
【図面の簡単な説明】
【００１６】
【図１】単結晶製造装置の基本構成の一例を示す模式断面図である。
【図２】実施例１にて得られた単結晶の外観写真である。
【図３】実施例１～３にて得られた単結晶のＸＲＤ回折パターンを示す図である。
【図４】実施例１にて得られた単結晶試料のアニール後の外観写真である。
【図５】アニール前後の試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％のパルス波高スペクトルを示す図であ
る。
【図６】単結晶シンチレータの発光量の温度依存性を測定するための装置の模式図である
。
【図７】実施例及び比較例にて得られた単結晶シンチレータと、比較試料であるＧＳＯ単
結晶シンチレータの発光量の温度依存性を示す図である。
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【図８】実施例１にて得られた単結晶試料の透過率を示す図である。
【図９】比較例１にて得られた単結晶の外観写真である。
【図１０】比較例１にて得られた単結晶試料の透過率を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　以下、必要に応じて図面を参照しつつ、本発明の好適な実施形態について詳細に説明す
る。なお、図面中、同一要素には同一符号を付すこととし、重複する説明は省略する。ま
た、上下左右等の位置関係は、特に断らない限り、図面に示す位置関係に基づくものとす
る。更に、図面の寸法比率は図示の比率に限られるものではない。
【００１８】
［単結晶］
　本発明の好適な実施形態に係る単結晶は、下記一般式（１）で表される組成を有する。
　（Ａ１－ｘＢｘ）２Ｓｉ２Ｏ７　　　（１）
　式（１）中、ＡはＹ、Ｌａ及びＧｄからなる群より選択される少なくとも１種であり、
ＢはＹ、Ｌａ及びＧｄを除く希土類元素からなる群より選択される少なくとも１種であり
、ｘは０．００５＜ｘ＜０．３０を満たす。
【００１９】
　ここで、上記式中、高い発光量を得易いという観点から、Ａは結晶中で着色しない元素
であることが好ましく、Ｇｄであることがより好ましい。同様の観点から、Ｂは発光効率
の高い元素であることが好ましく、Ｃｅであることがより好ましい。なお、無色透明で欠
陥の少ない良質な単結晶を得易いという観点から、ｘは、０．０１＜ｘ＜０．２０である
ことが好ましく、０．０２＜ｘ＜０．１０であることがより好ましい。
【００２０】
　このような単結晶は、放射線の入射により蛍光を発するため、放射線検出用途、すなわ
ちシンチレータ用途に活用することができる。本実施形態の単結晶では、蛍光の強度スペ
クトルにおいて、最大ピーク波長が３４０～４６０ｎｍの範囲に観察される。
【００２１】
　ここで、「放射線」とは、原子あるいは分子をイオン化させるのに十分なエネルギーを
もった粒子線（α線、β線、γ線、Ｘ線等）を示す。
【００２２】
　本実施形態の単結晶は、室温（２５℃）～高温（４００℃）において好適な発光特性を
有している。より好ましくは、２５～３００℃において好適な発光特性を有している。特
に高温領域における発光特性に優れており、例えば、本実施形態の単結晶に対して６６２
ｋｅＶのγ線を照射したときの、１５０℃における発光量を室温における発光量より高く
することができる。同様に、６６２ｋｅＶのγ線を照射したときの、２００℃における発
光量を室温における発光量より高くすることができる。高温領域の発光特性は、単結晶の
組成を適宜変更することにより調整することができる。単結晶の発光特性の温度依存性に
ついては、ヒーター、真空チャンバー、光電子増倍管等と測定系とを備えた、図６に示す
ような装置を用いて評価することができる。
【００２３】
　このように、本実施形態の単結晶が幅広い温度範囲において良好な発光特性を有する理
由は必ずしも明らかではないが、発明者らは次のように推察する。一般的に、ＧＰＳ単結
晶においては、放射線の入射によって与えられたエネルギーが結晶中のＣｅ３＋を励起し
、その後、Ｃｅ３＋が５ｄ→４ｆ遷移することで発光が起こる。しかし、結晶中に欠陥等
が存在すると、Ｃｅ３＋の５ｄ→４ｆ遷移が阻害されて発光を伴わない熱遷移となる場合
がある。このような熱遷移は高温になるほど顕著になる。上記一般式（１）で表される組
成を有する単結晶においても、通常であればこのようなメカニズムに起因する熱遷移が問
題となるであろうところ、本実施形態の単結晶は最適な育成条件により作製されたもので
あるため、遷移を阻害する欠陥が大幅に減少されており、幅広い温度範囲において良好な
発光特性が得られたものと考えられる。本実施形態の単結晶の透過率が従来に比べて大幅
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に優れることからも、結晶中の欠陥が大幅に減少していることが理解される。
【００２４】
　本実施形態の単結晶は、放射線検出用途としての実用上必要な寸法を有しているにもか
かわらず、極めて優れた透過率を備えている。例えば、同単結晶を、厚みが１０ｍｍとな
るように切り出したサンプルにおいて、波長４００ｎｍの光に対する厚み方向の透過率（
２５℃）が５０％以上である。このような厚みにおいてこれ程までに透過率の高い単結晶
はこれまで報告されていない。なお、同透過率（２５℃）は、６０％以上であることが好
ましく、７０％以上であることがより好ましい。同透過率の理想的な上限値は単結晶の屈
折率を考慮すると８５％である。単結晶の透過率は、例えば分光システムＫＶ－２０１型
（分光計器株式会社製）を用いて測定することができる。
【００２５】
　なお、本実施形態の単結晶を、厚みが５ｍｍとなるように切り出したサンプルにおいて
は、波長４００ｎｍの光に対する厚み方向の透過率は６５％以上であることが好ましく、
７２％以上であることがより好ましく、７７％以上であることがさらに好ましく、同透過
率の理想的な上限値は単結晶の屈折率を考慮すると８５％である。
【００２６】
　これらのサンプルの形状は特に限定されないが、例えば、いずれか一辺の長さが５ｍｍ
以上、あるいは１０ｍｍ以上の直方体が挙げられる。ただし、直方体の他、立方体、円柱
等の形態を排除するものではない。なお、実用上必要な寸法を有する単結晶としては、例
えば、５ｍｍ×５ｍｍ×１０ｍｍ（厚み）である単結晶、５ｍｍ×５ｍｍ×５ｍｍ（厚み
）である単結晶等が挙げられる。すなわち、十分な放射線捕捉能を確保するために、単結
晶は少なくとも厚さが５ｍｍ以上であることが重要である。
【００２７】
　透過率に優れた本実施形態の単結晶は、例えば５ｍｍ×５ｍｍ×５ｍｍ（厚み）である
単結晶において６６２ｋｅＶのγ線に対するエネルギー分解能を好ましくは８％以下とす
ることができる。すなわち、極めて高精度の放射線検出能を実現することが可能である。
このような観点から、同分解能は、７％以下であることがより好ましい。エネルギー分解
能は、例えばＵｎｉｖｅｒｓａｌ　Ｃｏｍｐｕｔｅｒ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ　ＵＣ
Ｓ３０（Ｓｐｅｃｔｒｕｍ　Ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ製）を用いて測定することができる。
【００２８】
　次に、本実施形態の単結晶の好適な製造方法について説明する。
【００２９】
　ここで説明する製造方法は溶融法に基づき単結晶の原料を溶融状態とした溶融液を得る
溶融工程と、その溶融液に種結晶の少なくとも一部を浸漬し、種結晶を浸漬した溶融液を
冷却固化させることにより、種結晶の所定の結晶面に沿って結晶を育成して単結晶インゴ
ットを得る冷却固化工程と、単結晶インゴットを所望の形状及び大きさに切り出す切断工
程とを有している。
【００３０】
　結晶性のよい単結晶をより確実に得る観点から、溶融工程における溶融法はチョクラル
スキー法、ＴＳＳＧ法（Ｔｏｐ　Ｓｅｅｄｅｄ　Ｓｏｌｕｔｉｏｎ　Ｇｒｏｗｔｈ　Ｍｅ
ｔｈｏｄ）等の回転式引き上げ法であることが好ましい。具体的には、図１に示されるよ
うな構成を有する引き上げ装置１０を用いて溶融工程及び冷却固化工程における作業を行
うことが好ましい。
【００３１】
　図１は単結晶製造装置の基本構成の一例を示す模式断面図である。図１に示す引き上げ
装置１０は、耐火物１４を備えている。この耐火物１４は先に述べた溶融工程及び冷却固
化工程における作業を連続的に行うためのものである。
【００３２】
　この耐火物１４は耐火性を有する、側壁が筒状の有底容器である。有底容器の形状自体
は公知の回転式引き上げ法に基づく単結晶製造に使用されるものと同様である。この耐火
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物１４の底部の外側面には高周波誘導コイル１５が巻回されている。そして、耐火物１４
の内部の底面上には、るつぼ１７（例えば、Ｉｒ（イリジウム）製のるつぼ）が配置され
ている。このるつぼ１７は、高周波誘導加熱ヒーターを兼ねている。そして、るつぼ１７
中に、単結晶の原料を投入し、高周波誘導コイル１５に高周波誘導をかけると、るつぼ１
７が加熱され、単結晶の構成材料からなる溶融液１８（融液）が得られる。
【００３３】
　耐火物１４の底部中央には、耐火物１４の内部から外部へ貫通する開口部（図示せず）
が設けられている。そして、この開口部を通じて、高周波誘導加熱炉の外部からるつぼ支
持棒１６が挿入されている。るつぼ支持棒１６の先端はるつぼ１７の底部に接続されてい
る。このるつぼ支持棒１６を回転させることにより、耐火物１４中において、るつぼ１７
を回転させることができる。開口部とるつぼ支持棒１６との間は、パッキン等によりシー
ルされている。
【００３４】
　次に、引き上げ装置１０を用いたより具体的な製造方法について説明する。なお、後述
する工程において、単結晶育成時の引き上げ棒の回転速度、引き上げ速さ、育成雰囲気、
耐火物の構造等を変更することで、得られる単結晶の透過率等の特性を調整することが可
能である。
【００３５】
　溶融工程では、るつぼ１７中に、単結晶の各原料を所望の単結晶組成が得られるように
投入し、高周波誘導コイル１５に高周波誘導をかけることにより、単結晶の構成材料から
なる溶融液１８（融液）を得る。単結晶の各原料としては特に限定されず、例えば、単結
晶を構成する希土類元素、Ｓｉの単独酸化物等を用いることができる。
【００３６】
　次に、冷却固化工程において溶融液を冷却固化させることにより、円柱状の単結晶イン
ゴット１を得る。冷却固化工程は、後述する育成工程と、冷却工程の２つの工程に分けて
作業が進行する。
【００３７】
　育成工程では、耐火物１４の上部から、種結晶２を下部先端に固定した引き上げ棒１２
を溶融液１８中に浸漬する。次いで、引き上げ棒１２を引き上げながら、単結晶インゴッ
ト１を形成する。このとき、育成工程では、高周波誘導コイル１５の高周波出力を調節し
、溶融液１８から引き上げられる単結晶インゴット１を、その断面が所定の直径となるま
で育成する。なお、所望の単結晶をより確実に得る観点から、単結晶インゴット１の核と
なる種結晶２は、上記一般式（１）で示されるような単結晶（例えばＧＰＳ単結晶等）で
あることが好ましい。
【００３８】
　次に、冷却工程では高周波誘導コイル１５の高周波出力を調節し、育成工程後に得られ
る育成後の単結晶インゴット（図示せず）を冷却する。冷却工程が完了した後、単結晶イ
ンゴット（図示せず）を取り出す。
【００３９】
　次に、切断工程において、単結晶インゴット（図示せず）を、所望の形状及び大きさに
切り出し、放射線検出用途に優れた単結晶を得る。
【００４０】
［放射線検出器］
　本実施形態の放射線検出器は、このように切り出された単結晶と、当該単結晶からの発
光を検出する光検出装置とを備えている。光検出装置としては、例えばフォトマルＨ７１
９５（浜松ホトニクス株式会社製）が挙げられる。このような検出器は、本発明の単結晶
を備えていることにより、放射線検出能に優れている。
【００４１】
［放射線検出器の使用方法］
　本実施形態の単結晶が室温～高温にかけて幅広い温度範囲で優れた発光特性を有する。
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したがって、例えば従来十分な検出精度を得ることができなかった温度領域（好ましくは
１５０℃以上、より好ましくは２００℃以上、さらに好ましくは３００℃以上の環境）に
おいて、本実施形態の単結晶を備えた放射線検出器を好適に使用することが可能である。
【００４２】
　以上、本発明の好適な実施形態について詳細に説明したが、本発明は上記実施形態に限
定されるものではない。
【実施例】
【００４３】
　以下、実施例によって本発明を更に詳細に説明するが、本発明はこれらの実施例に限定
されるものではない。
【００４４】
［実施例１］：ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％の作製と評価
　下記一般式（１）において、Ａ＝Ｇｄ、Ｂ＝Ｃｅ、及びｘ＝０．０２５の組成、すなわ
ち（Ｇｄ０．９７５Ｃｅ０．０２５）２Ｓｉ２Ｏ７の組成の単結晶を得ることを目標に、
以下の方法により単結晶を作製した。
（Ａ１－ｘＢｘ）２Ｓｉ２Ｏ７　　　（１）
【００４５】
　具体的には、酸化ガドリニウム（Ｇｄ２Ｏ３、純度４Ｎ）、酸化ケイ素（ＳｉＯ２、純
度５Ｎ）、及び酸化セリウム（ＣｅＯ２、純度４Ｎ）の原料粉末を湿式混合し、乾燥機中
で乾燥させ、約３５０ｇの混合粉末を得た。アパタイト相の晶出を防ぐため、ＳｉＯ２は
上記量論組成より１．３ｍｏｌ％過剰とした。混合粉末をラバーチューブ内に封入し、静
水圧プレス（１０００ｋｇ／ｃｍ３）を用いてφ５０×５０ｍｍのＩｒ製るつぼに収まる
形に成形した。成形した混合粉末を大気雰囲気中１６５０℃で６時間焼結した後、Ｉｒ製
るつぼ内にいれ、高周波加熱型のチョクラルスキー炉ＴＡ－０２６１（株式会社テクノサ
ーチ製、製品名）内に設置した。種結晶には、別途引き上げ法で作製したＧＰＳ：Ｃｅの
単結晶部分を用いた。原料を約１７５０℃に加熱して融液とし、種結晶を融液につけ、回
転しながら引き上げた。
【００４６】
　引き上げ速度と種結晶回転速度はそれぞれ０．３～０．５ｍｍ／ｈ、２０～５０ｒｐｍ
の条件とし、概ね窒素雰囲気中で単結晶作製を行った。その他の諸条件に関しては、数多
くの単結晶育成実験を繰り返す中で最適化を図った。
【００４７】
　図２は、実施例１にて得られた単結晶の外観写真である。得られた単結晶の大部分は、
従来課題であったクラック及び白濁のない無色透明な良質な単結晶であり、その良質部分
の寸法は約φ２３．５ｍｍ×５０ｍｍであった。
【００４８】
［結晶構造の同定］
　得られた単結晶の一部を粉砕し、粉末Ｘ線回折法を用いて結晶構造を同定した。Ｘ線回
折装置としてはＪＤＸ－３５００（日本電子株式会社製、製品名）を用い、回折パターン
を結晶構造データベース（Ｊｏｉｎｔ　Ｃｏｍｍｉｔｔｅｅ　ｏｎ　Ｐｏｗｄｅｒ　Ｄｉ
ｆｆｒａｃｔｉｏｎ　Ｓｔａｎｄａｒｄｓ，ＪＣＰＤＳ）と比較することで構造同定を行
った。図３は、実施例１～３にて得られた単結晶のＸＲＤ回折パターンを示す図である。
なお、同図中、実施例１は「ｘ＝０．０２５」と付記されたパターン、実施例２は「ｘ＝
０．０１０」と付記されたパターン、実施例３は「ｘ＝０．１０」と付記されたパターン
を示した。同定の結果、実施例１にて得られた単結晶は斜方晶（空間群Ｐｎａ２１）構造
であることが分かった。
【００４９】
［発光特性評価］
　シンチレータとしての発光特性評価のため、得られた単結晶から５ｍｍ×５ｍｍ×５ｍ
ｍ程度の単結晶試料を切り出し、全面に機械研磨を施した。単結晶に黄色い着色が見られ
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たため管状炉を用いて窒素雰囲気中１２００℃で１２時間のアニールを行った。図４は、
実施例１にて得られた単結晶試料のアニール後の外観写真である。図４から、本試料は多
結晶部分、小さな粒界、クラック等の見られない、ほぼ無色透明な良質な単結晶であるこ
とがわかる。以下、得られた本試料を「試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％」と呼ぶ。
【００５０】
　試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％のシンチレータ特性の評価を目的に、１３７Ｃｓからの６６
２ｋｅＶのγ線に対するパルス波高スペクトル測定を行った。光検出器にはフォトマルＨ
７１９５（浜松ホトニクス株式会社製、製品名）を用い、印加電圧は－１８００Ｖとした
。図５は、アニール前後の試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％のパルス波高スペクトルを示す図で
ある。図５には、比較のために同時に測定したＮａＩ：Ｔｌ単結晶（応用光研工業株式会
社製、寸法φ１インチ×１インチ、パイレックス窓（パイレックスは登録商標））の結果
も示されている。なお、光電子増倍管からの信号を直接オシロスコープで記録し、積分す
ることにより発光量を求めると、アニール前の発光量は４３５ｃｈ、エネルギー分解能は
７．９％であり、アニール後の発光量は６３３ｃｈ、エネルギー分解能は６．３％であり
、いずれも優れた結果が得られた。また、アニール後の試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％はＮａ
Ｉ：Ｔｌ単結晶に対して１．６倍の発光量を示した。
【００５１】
　図５の波高スペクトルからわかるように、試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％は光電ピークの高
さがコンプトンピークの高さより十分高く、また光電ピークとコンプトンピークとの間の
谷がゼロチャンネルに近い。この結果は、本試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％が放射線吸収能に
優れる実用的なシンチレータであることを示している。本試料の寸法が５×５×５ｍｍ程
度という実用的な寸法であることも、実用的なシンチレータとなり得る理由のひとつであ
る。
【００５２】
　試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％の発光量の温度依存性を測定した。図６は、単結晶シンチレ
ータの発光量の温度依存性を測定するための装置の模式図である。図６に示すように、同
装置は、シンチレータ（単結晶試料）２０を載置するためのアルミブロック２１、アルミ
ブロック２１の温度を測定するための熱電対２２、ヒーター（室温～３００℃まで可変）
２３を備える銅ブロック２４、１３７Ｃｓ線源２５及びこれらを覆う真空チャンバー５０
と、測定系（アンプ：Ｏｒｔｅｃ４６０、ストレッチャー：Ｏｒｔｅｃ５４２、ＭＣＡ：
ＷＥ７５６２（Ｙｏｋｏｇａｗａ））に接続された光電子増倍管６０（Ｈ７１９５）と、
これらを接続する石英ライトガイド５５とを備えている。
【００５３】
　測定に当たっては、まず、試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％（単結晶試料）を、図６に示すよ
うにアルミブロック上に載置した後、ロータリーポンプ及びターボ分子ポンプで真空チャ
ンバーを真空排気した。シンチレータは、銅ブロック及びアルミニウムブロックを通じて
ヒーターと熱的に接合されており、真空チャンバー及び石英ライトガイドとは真空断熱さ
れている。ＰＩＤ制御されたヒーターにより２５℃刻みで昇温を行い、室温（２５℃）～
３００℃の範囲で、１３７Ｃｓ線源からの６６２ｋｅＶのγ線に対する発光量の測定を行
った。
【００５４】
　図７は、実施例及び比較例にて得られた単結晶シンチレータと、比較試料であるＧＳＯ
単結晶シンチレータ（日立化成株式会社製、試料ＧＳＯ：Ｃｅ１．０％）の発光量の温度
依存性を示す図である。縦軸は、試料ＧＰＳ：Ｃｅ１．０％の２５℃における発光量を１
００としたときの相対値である。なお、各シンチレータの減衰時間は５０～１００ｎｓ程
度であり、ディレイラインアンプの積分時定数を２５０ｎｓとしたことから、全吸収ピー
クのチャンネルに相当する。
【００５５】
　図７からわかるように、試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％の発光量は、室温から３００℃の温
度範囲全般においてＧＳＯ単結晶シンチレータよりも高く、優れたシンチレータ特性を示
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した。比較試料のＧＳＯ単結晶シンチレータは、温度が上がるに従って発光量が減少し、
例えば室温と比べて１５０℃で２５％以上発光量が減少した。これに対して、試料ＧＰＳ
：Ｃｅ２．５％の発光量は、１５０℃でも室温に対して減少することなく、２００℃まで
は発光量が増加した。結果として、５０℃～２５０℃の温度範囲で室温より高い発光量を
示した。また、試料ＧＰＳ：Ｃｅ２．５％は、３００℃においても室温比７４％の発光量
を達成した。
【００５６】
［透過率測定］
　得られた単結晶から、厚みが１０ｍｍとなるように評価サンプル（単結晶試料）を切り
出し、両面を鏡面研磨して透過率を測定した。透過率の測定には、真空紫外分光測定シス
テムである極紫外分光システム　ＫＶ－２０１（分光計器株式会社製、製品名）を用いた
。
【００５７】
　図８は、実施例１にて得られた単結晶試料の透過率を示す図である。図８からわかるよ
うに、得られたＧＰＳ：Ｃｅ単結晶（厚み１０ｍｍ）の透過率は、波長３５０ｎｍ付近に
吸収端があり、波長４００ｎｍの光に対して約５６％の透過率を示した。
【００５８】
［実施例２］：ＧＰＳ：Ｃｅ１．０％の作製と評価
　上記一般式（１）において、Ａ＝Ｇｄ、Ｂ＝Ｃｅ、及びｘ＝０．０１の組成、すなわち
（Ｇｄ０．９９Ｃｅ０．０１）２Ｓｉ２Ｏ７の組成の単結晶を得ることを目標に、実施例
１と同様の方法により単結晶を作製した。単結晶作製条件の詳細に関しては、実施例１の
最適化された条件を基本とし、本組成に適した若干の変更を加えた。その結果、良質な単
結晶が得られた。
【００５９】
　得られた単結晶の一部を粉砕し、粉末Ｘ線回折法を用いて結晶構造を同定したところ、
単結晶は斜方晶（空間群Ｐｎａ２１）構造であることが分かった（図２参照）。
【００６０】
　実施例１と同様に、得られた単結晶から単結晶試料を切り出し、アニールを行った。得
られた単結晶試料は、実施例１と同様に多結晶部分、小さな粒界、クラック等の見られな
い、ほぼ無色透明な良質な単結晶であった。以下得られた本試料を「試料ＧＰＳ：Ｃｅ１
．０％」と呼ぶ。
【００６１】
　試料ＧＰＳ：Ｃｅ１．０％の発光量の温度依存性を、実施例１と同様の方法で測定した
。図７からわかるように、試料ＧＰＳ：Ｃｅ１．０％の発光量は、室温から３００℃の温
度範囲全般においてＧＳＯ単結晶シンチレータよりも高く、優れたシンチレータ特性を示
した。また、試料ＧＰＳ：Ｃｅ１．０％の発光量は、１５０℃でも室温に対して減少する
ことなく、２００℃までは発光量が増加した。結果として、５０℃～２５０℃の温度範囲
で室温より高い発光量を示した。
【００６２】
［実施例３］：ＧＰＳ：Ｃｅ１０％の作製と評価
　上記一般式（１）において、Ａ＝Ｇｄ、Ｂ＝Ｃｅ、及びｘ＝０．１の組成、すなわち（
Ｇｄ０．９Ｃｅ０．１）２Ｓｉ２Ｏ７の組成の単結晶を得ることを目標に、実施例１と同
様の方法により単結晶を作製した。単結晶作製条件の詳細に関しては、実施例１の最適化
された条件を基本とし、本組成に適した若干の変更を加えた。その結果、良質な単結晶が
得られた。
【００６３】
　得られた単結晶の一部を粉砕し、粉末Ｘ線回折法を用いて結晶構造を同定したところ、
単結晶は三斜晶（空間群Ｐ１）構造であることが分かった（図２参照）。
【００６４】
　実施例１と同様に、得られた単結晶から単結晶試料を切り出し、アニールを行った。得
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られた単結晶試料は、実施例１と同様に多結晶部分、小さな粒界、クラック等の見られな
い、ほぼ無色透明な良質な単結晶であった。以下得られた本試料を「試料ＧＰＳ：Ｃｅ１
０％」と呼ぶ。
【００６５】
　試料ＧＰＳ：Ｃｅ１０％の発光量の温度依存性を実施例１と同様の方法で測定した。図
７からわかるように、試料ＧＰＳ：Ｃｅ１０％の発光量は、室温から３００℃の温度範囲
全般においてＧＳＯ単結晶シンチレータよりも高く、優れたシンチレータ特性を示した。
また、試料ＧＰＳ：Ｃｅ１０％の発光量は、１５０℃でも室温に対して減少することなく
増加した。結果として、５０℃～２００℃の温度範囲で室温より高い発光量を示した。
【００６６】
［実施例４］：ＹＰＳ：Ｃｅ２．０％の作製と評価
　上記一般式（１）において、Ａ＝Ｙ、Ｂ＝Ｃｅ、及びｘ＝０．０２の組成、すなわち（
Ｙ０．９８Ｃｅ０．０２）２Ｓｉ２Ｏ７の組成の単結晶を得ることを目標に、実施例１と
同様の方法により単結晶を作製した。単結晶作製条件の詳細に関しては、実施例１の最適
化された条件を基本とし、本組成に適した若干の変更を加えた。その結果、良質な単結晶
が得られた。
【００６７】
　実施例１と同様に、得られた単結晶から単結晶試料を切り出し、アニールを行った。得
られた単結晶試料は、実施例１と同様に多結晶部分、小さな粒界、クラック等の見られな
い、ほぼ無色透明な良質な単結晶であった。以下得られた本試料を「試料ＹＰＳ：Ｃｅ２
．０％」と呼ぶ。
【００６８】
　試料ＹＰＳ：Ｃｅ２．０％の発光量の温度依存性を、実施例１と同様の方法で測定した
。図７からわかるように、試料ＹＰＳ：Ｃｅ２．０％の発光量は、室温から３００℃の温
度範囲全般においてＧＳＯ単結晶シンチレータよりも高く、優れたシンチレータ特性を示
した。また、試料ＹＰＳ：Ｃｅ２．０％の発光量は、１５０℃でも室温に対して減少する
ことなく、２５０℃までは発光量が増加した。結果として、５０℃～３００℃の温度範囲
で室温より高い発光量を示した。
【００６９】
［実施例５］：ＧＰＳ－Ｌａ１０％：Ｃｅ２．０％の作製と評価
　上記一般式（１）において、Ａ＝Ｇｄ０．８８Ｌａ０．１、Ｂ＝Ｃｅ、及びｘ＝０．０
２の組成、すなわち（Ｇｄ０．８８Ｌａ０．１Ｃｅ０．０２）２Ｓｉ２Ｏ７の組成の単結
晶を得ることを目標に、実施例１と同様の方法により単結晶を作製した。単結晶作製条件
の詳細に関しては、実施例１の最適化された条件を基本とし、本組成に適した若干の変更
を加えた。
【００７０】
　実施例１と同様に、得られた単結晶から単結晶試料を切り出し、アニールを行った。得
られた単結晶試料は、実施例１と同様に多結晶部分、小さな粒界、クラック等の見られな
い、ほぼ無色透明な良質な単結晶であった。以下得られた本試料を「試料ＧＰＳ－Ｌａ１
０％：Ｃｅ２．０％」と呼ぶ。
【００７１】
　試料ＧＰＳ－Ｌａ１０％：Ｃｅ２．０％の発光量の温度依存性を実施例１と同様の方法
で測定した。図７からわかるように、試料ＧＰＳ－Ｌａ１０％：Ｃｅ２．０％の発光量は
、室温から３００℃の温度範囲全般においてＧＳＯ単結晶シンチレータよりも高く、優れ
たシンチレータ特性を示した。また、試料ＧＰＳ－Ｌａ１０％：Ｃｅ２．０％の発光量は
、１５０℃までは室温とほぼ同等であった。
【００７２】
　上記実施例１～５は、いずれも一般式（１）で表される組成においてＢとしてＣｅを選
んだ場合の実施例であるが、ＢとしてＣｅ以外の希土類元素を選んだ場合（ただし、Ｙ、
Ｌａ及びＧｄを除く）も、室温から高温環境にかけて高精度の放射検出が期待できる。
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　以上の結果から、本実施例で得られた単結晶は、従来（例えばＧＳＯ単結晶）に比べて
発光量が高く、放射線検出用途として実用的な寸法の単結晶であった。これを備える放射
線検出器によれば、従来の放射線検出器では不可能であった、室温から高温環境にかけて
高精度の放射検出が可能となる。
【００７４】
［比較例１］
　上記一般式（１）において、Ａ＝Ｇｄ、Ｂ＝Ｃｅ、及びｘ＝０．０２５の組成、すなわ
ち（Ｇｄ０．９７５Ｃｅ０．０２５）２Ｓｉ２Ｏ７の組成の単結晶を得ることを目標に、
以下の従来技術で単結晶を作製した。
【００７５】
　具体的には、酸化ガドリニウム（Ｇｄ２Ｏ３、純度４Ｎ）、酸化ケイ素（ＳｉＯ２、純
度５Ｎ）、及び酸化セリウム（ＣｅＯ２、純度４Ｎ）の原料粉末を湿式混合し、乾燥機中
で乾燥させ、約３５０ｇの混合粉末を得た。アパタイト相の晶出を防ぐため、ＳｉＯ２は
上記量論組成より１．３ｍｏｌ％過剰とした。混合粉末をラバーチューブ内に封入し、静
水圧プレス（１０００ｋｇ／ｃｍ３）を用いてφ５０×５０ｍｍのＩｒ製るつぼに収まる
形に成形した。成形した混合粉末を大気雰囲気中１６５０℃で６時間焼結した後、Ｉｒ製
るつぼ内にいれ、高周波加熱型のチョクラルスキー炉ＴＡ－０２６１内に設置した。種結
晶には、別途引き上げ法で作製したＧＰＳ：Ｃｅの単結晶部分を用いた。原料を約１７５
０℃に加熱して融液とし、種結晶を融液につけ、回転しながら引き上げた。
【００７６】
　引き上げ速度と種結晶回転速度はそれぞれ０．３～０．５ｍｍ／ｈ、１５～２０ｒｐｍ
の条件とし、概ね窒素雰囲気中で単結晶作製を行った。その他の諸条件に関しては、数多
くの単結晶作製実験を繰り返す中で最適化を図った。
【００７７】
　図９は、比較例１にて得られた単結晶の外観写真である。得られた単結晶の大部分は白
濁しており、かつクラックが多かった。この単結晶から厚み１０ｍｍのサンプルを切り出
し、両面を鏡面研磨して実施例１と同様にして透過率を測定した。図１０は、比較例１に
て得られた単結晶試料の透過率を示す図である。図１０からわかるように、従来技術に相
当するＧＰＳ：Ｃｅ単結晶（厚み１０ｍｍ）の透過率は、波長３６５ｎｍ付近に吸収端が
あり、波長４００ｎｍの光に対してはわずか約４％の透過率しか示さなかった。
【符号の説明】
【００７８】
　１…単結晶インゴット、２…種結晶、１０…引き上げ装置、１２…引き上げ棒、１４…
耐火物、１５…高周波誘導コイル、１６…るつぼ支持棒、１７…るつぼ、１８…溶融液（
融液）、２０…シンチレータ（単結晶試料）、２１…アルミブロック、２２…熱電対、２
３…ヒーター、２４…銅ブロック、２５…１３７Ｃｓ線源、５０…真空チャンバー、５５
…石英ライトガイド、６０…光電子増倍管。
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