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(57)【要約】
【課題】サブナノ秒という極めて短い蛍光寿命を示すシ
ンチレータ用発光材料、それを用いたシンチレータ及び
それを用いた放射線検出器並びに放射線検査装置を提供
する。
【解決手段】化学式(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３（ここで、
Ｒは、Ｓｃ、Ｙ及びランタノイドで構成される希土類元
素から選択される１つ以上の元素であり、０＜ｘ＜０．
１）で表されるシンチレータ用発光材料を提供する。こ
のシンチレータ用発光材料は放射線の照射によって大凡
３００～６００ｎｍの波長領域に発光ピーク波長を有し
ている蛍光を発生し、この発光ピーク波長に対応する３
００～５３０ｎｍの波長領域における吸収が少なく透明
である。シンチレータ用発光材料は多結晶や単結晶から
なる。シンチレータは上記シンチレータ用発光材料から
なる。放射線検出器１０は、シンチレータ１３と、シン
チレータ１３からの蛍光を受光する受光素子１４と、を
備える。
【選択図】図３
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
化学式(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３（ここで、Ｒは、Ｓｃ、Ｙ及びランタノイドで構成される
希土類元素から選択される１つ以上の元素であり、０＜ｘ＜０．１）で表されることを特
徴とする、シンチレータ用発光材料。
【請求項２】
　前記希土類元素は、Ｓｃ、Ｙ、Ｌａ、Ｇｄ及びＬｕから選択される１つ以上の元素であ
ることを特徴とする、請求項１に記載のシンチレータ用発光材料。
【請求項３】
　前記シンチレータ用発光材料は、放射線の照射によって大凡３００～６００ｎｍの波長
領域に発光ピーク波長を有している蛍光を発生することを特徴とする、請求項１又は２に
記載のシンチレータ用発光材料。
【請求項４】
　前記シンチレータ用発光材料は、前記発光ピーク波長に対応する３００～５３０ｎｍの
波長領域における吸収が少なく、透明であることを特徴とする、請求項３に記載のシンチ
レータ用発光材料。
【請求項５】
　前記シンチレータ用発光材料は、Ｙｂ３＋の電荷移動状態（ＣＴＳ）からの遷移に起因
する蛍光を発光することを特徴とする、請求項１に記載のシンチレータ用発光材料。
【請求項６】
　前記シンチレータ用発光材料は、多結晶又は結晶からなることを特徴とする、請求項１
～５の何れかに記載のシンチレータ用発光材料。
【請求項７】
　請求項１～６の何れかに記載のシンチレータ用発光材料から構成したことを特徴とする
、シンチレータ。
【請求項８】
　室温における蛍光寿命は、５ｎｓ以下であることを特徴とする、請求項７に記載のシン
チレータ。
【請求項９】
　請求項１～６の何れかに記載のシンチレータ用発光材料から構成したシンチレータと該
シンチレータからの蛍光を受光する受光素子とを備えたことを特徴とする、放射線検出器
。
【請求項１０】
　前記受光素子は、光電子増倍管、フォトダイオード、アバランシェフォトダイオード、
ガイガーモードアバランシェフォトダイオード、イメージインテンシファイア、電荷結合
素子の何れかであることを特徴とする、請求項９に記載の放射線検出器。
【請求項１１】
　請求項９又は１０に記載の放射線検出器を備えることを特徴とする、放射線検査装置。
【請求項１２】
　請求項１～６の何れかに記載のシンチレータ用発光材料の製造方法であって、
　前記Ｒの酸化物粉末と前記Ｙｂの酸化物粉末とを混合して原料粉末の成形体とし、
　上記成形体を所定の時間焼成することによって、(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３の多結晶を製
造することを特徴とする、シンチレータ用発光材料の製造方法。
【請求項１３】
　前記酸化物粉末のＢＥＴ比表面積が、２ｍ２／ｇ以上１５ｍ２／ｇ以下で、５μｍを超
える２次凝集粒子が質量分率で１０％以下であることを特徴とする、請求項１２に記載の
シンチレータ用発光材料の製造方法。
【請求項１４】
　前記成形体の密度を５８％以上とすることを特徴とする、請求項１２に記載のシンチレ
ータ用発光材料の製造方法。
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【請求項１５】
　請求項１～６の何れかに記載のシンチレータ用発光材料の製造方法であって、前記化学
式(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３（ここで、Ｒは、Ｓｃ、Ｙ及びランタノイドで構成される希土
類元素から選択される１つ以上の元素であり、０＜ｘ＜０．１）で表される組成の原料粉
末を用いて、シンチレータ用発光材料の単結晶を育成することを特徴とする、シンチレー
タ用発光材料の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、シンチレータ用発光材料、それを用いたシンチレータ及びそれを用いた放射
線検出器並びに放射線検査装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　高エネルギー物理における核崩壊事象や陽電子放出型断層撮影（ＰＥＴ）法による画像
診断では、核崩壊事象によって発生する放射線の衝突をシンチレータで検出して画像等が
作成される。陽電子はポジトロンとも呼ばれている。
【０００３】
　例えば、ＰＥＴ法による画像診断では、被検体内に陽電子放出性医薬品が投与される。
陽電子放出性医薬品は、陽電子放出核種で標識された化合物であり、化合物にサイクロト
ン等で陽子や重陽子が照射されて作製される。被検体内に投与された陽電子放出核種は体
内で崩壊して、１個の陽電子を発生する。この陽電子は近傍の原子の電子と対消滅する。
この際、陽電子と対応する電子との相互作用によって５１１ｋｅＶのエネルギーを有する
２つの逆方向に向いたγ線が生じる。このγ線は、シンチレータ中のシンチレータ用の結
晶中へ入って、光（フォトン）に変換される。この光が受光素子によって検出される。被
検体内の特定の位置から放出された光は、このようにしてシンチレータを介して電気信号
に変換されて検出される。受光素子は、例えば、フォトダイオード（ＰＤ）や光電子増倍
管（ＰＭＴ）等が使用される。
【０００４】
　ＰＥＴを用いた検査は、治療前の腫瘍悪性度診断、癌の浸潤範囲や転移病巣の検出など
による臨床病期の診断のために使用されつつある。例えば癌診断の場合、治療中や治療直
後の癌治療に対する反応の判定や評価、治療後の予後予測や再発診断等に対して精度の高
い情報が得られるものと期待され、癌臨床への応用が広まっている。
【０００５】
　しかしながら、癌浸潤範囲の正確な診断という観点では、通常のＰＥＴにより得られる
画像だけでは、Ｓ／Ｎ比や分解能が悪く、生体臓器や組織の正確な位置情報が得にくいと
いう欠点がある。
【０００６】
　これまで、シンチレータ用発光材料として使用されているものは、Ｃｅ：ＧＳＯ、Ｃｅ
：ＬＳＯ、Ｃｅ：ＹＡＰに代表されるようなＣｅ３＋（３価セリウムイオン）の５ｄ－４
ｆ遷移を用いた材料である（非特許文献１参照）。このようなシンチレータ用発光材料か
らなる通常のＣｅ系シンチレータ結晶は、蛍光寿命が数１０ｎｓであった（非特許文献２
参照）。
【０００７】
　ＰＥＴ等に用いられる放射線検出器では、数え落としを少なくするために応答速度の速
い放射線検出器が求められている。特に、ＰＥＴ装置では、検査時間を短くして検査の対
象となる被検体の負担を軽減することが求められている。さらに、ＰＥＴ等に用いられる
放射線検出器では、複数の蛍光が重なり合う現象、所謂パイルアップ現象を防止すること
ができる高い時間分解能を有する放射線検出器が求められている。このように、応答速度
の速く、高い時間分解能を得るために、発光量が低くとも蛍光寿命が短いシンチレータと
、シンチレータの発光ピーク波長で量子変換効率が高く、時間応答性の速い受光素子とを
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組み合わせた、高速応答する放射線検出器が求められている。
【０００８】
　しかしながら、非特許文献２に記載の一般的なシンチレータ結晶は、蛍光寿命が数１０
ｎｓであるので、例えば１ｎｓ以下の高速応答が得られていない。１ｎｓは１０－９秒で
ある。
【０００９】
特許文献１では、シンチレータとして１ｎｓ以下の時間分解能を有するとの記載があるが
、その具体的なシンチレータの構成や、時間応答に関するデータは示されていない。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１０】
【特許文献１】特表２００８－５３６６００号公報
【特許文献２】特許第３８８３１０６号
【特許文献３】特許第４０３３４５１号
【非特許文献】
【００１１】
【非特許文献１】Charles L. Melcher,“Scintillation Crystals for PET”, The Journ
al Of Nuclear Medicine, Vol.41, No.6 , pp.1051-1055,June 2000
【非特許文献２】M. Nikl　他１６名,“An effect of Zr4+ co-doping of YAP: Ce scint
illator”, Nuclear Instrument and Methods in Physics Research Section A, 486, pp
.250-253, 2002
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
　従来のシンチレータでは、Ｌｕ等のγ線に対する感度が高くなる、所謂実効原子番号Ｚ

ｅｆｆの元素を母結晶の構造構成元素として含み、１ｎｓ以下～数ｎｓ秒の蛍光寿命を呈
する無機シンチレータを用いた放射線検出器に関する報告はない。１ｎｓ以下の時間は、
サブナノ秒とも呼ばれている。
【００１３】
　本発明は、上記課題に鑑み、サブナノ秒～５ｎｓという極めて短い蛍光寿命を示すシン
チレータ用発光材料と、この新規な発光材料を用いたシンチレータ、さらに、このシンチ
レータを搭載した放射線検出器並びに放射線検査装置を提供することを目的としている。
【課題を解決するための手段】
【００１４】
　本発明者等は、Ｙｂ混晶希土類酸化物が室温で高速応答するシンチレータとして動作す
ることを見出し、適切な受光素子と組み合わせることにより、特性の優れた高速応答する
放射線検出器を実現し、本発明に到達した。
【００１５】
　上記の第１の目的を達成するため、本発明のシンチレータ用発光材料は、化学式(Ｒ１

－ＸＹｂＸ)２Ｏ３（ここで、Ｒは、Ｓｃ、Ｙ及びランタノイドで構成される希土類元素
から選択される１つ以上の元素であり、０＜ｘ＜０．１）で表されることを特徴とする。
　上記構成において、希土類元素は、好ましくは、Ｓｃ、Ｙ、Ｌａ、Ｇｄ及びＬｕからか
ら選択される１つ以上の元素である。
　シンチレータ用発光材料は、好ましくは、放射線の照射によって大凡３００～６００ｎ
ｍの波長領域に発光ピーク波長を有している蛍光を発生する。
　シンチレータ用発光材料は、好ましくは、発光ピーク波長に対応する３００～５３０ｎ
ｍの波長領域における吸収が少なく、透明である。
　シンチレータ用発光材料は、好ましくは、Ｙｂ３＋の電荷移動状態（ＣＴＳ）からの遷
移に起因する蛍光を発光する。シンチレータ用発光材料は、好ましくは、多結晶又は結晶
からなる。
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【００１６】
　本発明のシンチレータ用発光材料は、上記の何れかに記載のシンチレータ用発光材料か
ら構成されることを特徴とする。
　上記構成において、室温における蛍光寿命は、好ましくは、５ｎｓ以下である。
【００１７】
　本発明の放射線検出器は、上記何れかに記載のシンチレータ用発光材料から構成したシ
ンチレータとシンチレータからの蛍光を受光する受光素子とを備えたことを特徴とする。
　上記構成において、受光素子は、好ましくは、光電子増倍管、フォトダイオード、アバ
ランシェフォトダイオード、ガイガーモードアバランシェフォトダイオード、イメージイ
ンテンシファイア、電荷結合素子の何れかである。
【００１８】
　本発明の放射線検査装置は、上記記載の放射線検出器を備えることを特徴とする。
　本発明のシンチレータ用発光材料の製造方法は、上記の何れかに記載のシンチレータ用
発光材料の製造方法であって、下記Ｒの酸化物粉末とＹｂの酸化物粉末とを混合し原料粉
末の成形体とし、成形体を所定の時間焼成することによって、(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３の
多結晶を製造することを特徴とする。
　上記構成において、好ましくは、酸化物粉末のＢＥＴ比表面積が、２ｍ２／ｇ以上１５
ｍ２／ｇ以下で、５μｍを超える２次凝集粒子が質量分率で１０％以下である。成形体の
密度を５８％以上としてもよい。
　前記化学式で表される組成の原料粉末を用いて、シンチレータ用発光材料の単結晶を育
成してもよい。
【発明の効果】
【００１９】
　本発明のシンチレータ用発光材料は、化学式(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３（ここで、Ｒは、
Ｓｃ、Ｙ及びランタノイドで構成される希土類元素から選択される１つ以上の元素であり
、０＜ｘ＜０．１）で表され、サブナノ秒～５ｎｓという極めて短い蛍光寿命を示すので
、放射線用の高速シンチレータに適用することができる。
【００２０】
　本発明の放射線検出器によれば、上記の高速シンチレータと応答速度が速い受光素子と
を組み合わせているので、高速応答、時間分解能が高く、さらにパイルアップを防止する
ことができるので、数え落としが少なく、高精度で放射線を検出することができる。
【００２１】
　本発明の放射線検査装置によれば、上記記載の放射線検出器を備えているので、例えば
ＰＥＴ法による画像診断装置に応用でき、高精度で放射線を検出することができる。
【図面の簡単な説明】
【００２２】
【図１】本発明のシンチレータ用発光材料に含有されるＹｂイオンとＯイオンによるＣＴ
Ｓを説明する模式図である。
【図２】マイクロ引下げ装置を示す模式図である。
【図３】本発明のシンチレータ用発光材料を用いた本発明の第１の実施形態に係る放射線
検出器の構成を示す断面図である。
【図４】本発明の第２の実施形態に係る放射線検査装置の構成を示すブロック図である。
【図５】本発明の第２の実施形態に係る放射線検査装置の変形例の構成を示すブロック図
である。
【図６】実施例１の（ＬｕＸ０．９９Ｙｂ０．０１）２Ｏ３からなるシンチレータ結晶の
透明性を示す光学像である。
【図７】（Ｌｕ１－ＸＹｂＸ）２Ｏ３（ｘ＝０．００３、０．０１、０．０３）の吸収係
数を測定した結果を示す図である。
【図８】（Ｌｕ１－ＸＹｂＸ）２Ｏ３（ｘ＝０．０１）の蛍光強度をラジオルミネッセン
スにより測定した結果を示す図である。
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【図９】（Ｌｕ１－ＸＹｂＸ）２Ｏ３の蛍光減衰時間を、ラジオルミネッセンスにより測
定した結果を示す図であり、（ａ）はｘ＝０．００３、（ｂ）はｘ＝０．０１、（ｃ）は
ｘ＝０．０３である。
【図１０】実施例１のシンチレータ（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と光電子
増倍管からなる放射線検出器を用いて、１３７Ｃｓ線源からの０．６６ＭｅＶのγ線を検
出したときのエネルギー波高分布を示す図である。
【図１１】実施例１のシンチレータ（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と光電子
増倍管からなる放射線検出器を用いて、９０Ｓｒ線源からの１．８ＭｅＶのβ線を検出し
たときのエネルギー波高分布を示す図である。
【図１２】実施例１のシンチレータ（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と光電子
増倍管からなる放射線検出器を用いて、２４１Ａｍ線源からの５．５ＭｅＶのα線を検出
したときのエネルギー波高分布を示す図である。
【図１３】実施例１のシンチレータ（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とアバラ
ンシェフォトダイオードからなる放射線検出器を用いて、１３７Ｃｓ線源からの０．６６
ＭｅＶのγ線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。
【図１４】実施例１のシンチレータ（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とアバラ
ンシェフォトダイオードからなる放射線検出器を用いて、９０Ｓｒ線源からの１．８Ｍｅ
Ｖのβ線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。
【図１５】実施例１のシンチレータ（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とアバラ
ンシェフォトダイオードからなる放射線検出器を用いて、２４１Ａｍ線源からの５．５Ｍ
ｅＶのα線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。
【図１６】実施例１のシンチレータ（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とアバラ
ンシェフォトダイオードからなる放射線検出器を用いて、２４１Ａｍ線源からの５．５Ｍ
ｅＶのα線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。
【図１７】実施例１のシンチレータ（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とガイガ
ーモードアバランシェフォトダイオードからなる放射線検出器を用いて、９０Ｓｒ線源か
らの１．８ＭｅＶのβ線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００２３】
　以下、図面を参照しながら本発明の幾つかの実施形態について具体的に説明する。
　本発明の実施形態に係るシンチレータ用発光材料は、化学式(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３の
組成（ここで、Ｒは、Ｓｃ、Ｙ及びランタノイドで構成される希土類元素から選択される
１つ以上の元素であり、０＜ｘ＜０．１）で表される透明セラミックからなる。ランタノ
イドは、元素番号５７から７１までの元素である。発光中心となるＹｂの組成ｘは、Ｙｂ
を発光中心とするために０よりも大きくし、上限はｘ＜０．１とする。これは、後述する
ように、Ｙｂ３＋のＣＴＳが多すぎると濃度消光が起こって発光量が減少するからである
。
【００２４】
　本発明のシンチレータ用発光材料は、放射線が照射されると、大凡３００～６００ｎｍ
の波長領域に発光ピーク波長を有している蛍光を発生する。この蛍光発生は、上記発光材
料内において近接する陰イオンである酸素イオンと電荷移動状態（Charge Transfer Stat
e,以下、ＣＴＳと呼ぶ。）と呼ばれる光学的に活性な状態を形成する元素であるＹｂ（イ
ッテルビウム）との相互作用に基づいている。本発明において、放射線とは、原子、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（α線、β線、中性子線等）及び光
子（γ線、Ｘ線等）を示す。
【００２５】
Ｒは、Ｓｃ（スカンジウム）、Ｙ（イットリウム）及びランタノイドで構成される希土類
元素から選択される１つ以上の元素である。好ましくは、Ｓｃ、Ｙ、Ｌａ（ランタン）、
Ｇｄ（ガドリニウム）、Ｌｕ（ルテチウム）等から選択される１つ以上の元素を用いるこ
とができる。



(7) JP 2012-136667 A 2012.7.19

10

20

30

40

【００２６】
　本発明のシンチレータ用発光材料から発生する蛍光を高発光量とするためには、上記化
学式(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３の組成ｘは、０＜ｘ＜０．００６、より好ましくは０．００
１＜ｘ＜０．００５とすればよい。Ｙｂの組成ｘが０．００１よりも少ないと、発光中心
となるＹｂ３＋のＣＴＳが少なすぎて発光量が低くなるために好ましくない。逆に、上限
はＹｂ３＋の濃度消光が起こって発光量が減少しない値とする。Ｙｂ３＋のＣＴＳからの
発光の場合、完全に消光するのは数十％と高濃度である。しかしながら、Ｙｂ３＋の発光
量が減り始める現象は数％という濃度から観察されるので、Ｙｂの組成ｘは０．００６よ
りも小さいか又は０．００５よりも小さくすればよい。
【００２７】
　高速応答には、０．００７＜ｘ＜０．１、より好ましくは、０．０１＜ｘ＜０．０５と
すればよい。応答速度が１ｎｓより短時間であるという特徴がある。
【００２８】
　図１は、本発明のシンチレータ用発光材料に含有されるＹｂイオンによるＣＴＳを説明
する模式図である。
　図１に示すように、Ｙｂ３＋陽イオンは近接の陰イオンである酸素イオンとＣＴＳと呼
ばれる光学的に活性な状態を形成している。シンチレータに放射線が照射されると、図１
の左側に示すＹｂ３＋陽イオンが回りのＯと相互作用して、基底状態の４ｆ１３２Ｐ６の
状態にある電子が励起準位である４ｆ１４２Ｐ５に励起され、緩和の過程で蛍光が発光す
る（図１の右側参照）。従来のシンチレータ用発光材料の添加物であるＣｅ（非特許文献
１及び２参照）では、その核内で５ｄ－４ｆ遷移の励起状態を形成する。しかしながら、
本発明のシンチレータ用発光材料に含有されるＹｂイオン（Ｙｂ３＋）によるＣＴＳから
の発光の場合は、Ｙｂの核内ではなくＹｂイオンとＯの相互作用により形成されるＣＴＳ
が励起状態であり、この状態からの遷移に伴う発光となる。
【００２９】
　本発明のシンチレータ用発光材料に含有されるＹｂ３＋によるＣＴＳからの蛍光寿命は
、低温状態では１００～３００ｎｓであり、室温では１～５ｎｓとなる。このＹｂ３＋に
よるＣＴＳからの室温での蛍光寿命は、従来のＣｅ３＋の蛍光寿命である１０～８０ｎｓ
と比較すると約１桁速くなる。
【００３０】
　Ｙｂ３＋によるＣＴＳからの蛍光の波長領域は、ＵＶから赤までに及ぶ。従来のＣｅ３

＋の蛍光の波長領域は、ＵＶから青である。これから、本発明のシンチレータ用発光材料
からの蛍光の波長領域は、従来のＣｅ３＋の蛍光の波長領域よりも広く赤色までの可視光
に及ぶので、蛍光の検出には後述する各種の半導体検出器を使用することができる。
【００３１】
　Ｙｂ３＋によるＣＴＳではストークスシフトが大きいのに対して、従来のＣｅ３＋では
ストークスシフトが小さい。
【００３２】
　本発明のシンチレータ用発光材料によれば、熱消光のため室温での蛍光寿命は、５ｎｓ
よりも短い値となる。本発明の(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３によれば、発光量の温度依存性は
発光中心となるＹｂ以外の他の組成、つまりホストに依存する。このため、室温でも高い
発光量を示すホストと組み合わせることによって蛍光寿命を変えることが可能となる。
【００３３】
　表１は、本発明によるＹｂ３＋のＣＴＳ及びＣｅ３＋の５ｄ－４ｆ遷移における、蛍光
寿命、蛍光の波長領域、ストークスシフト、濃度消光との対比を纏めて示す表である。
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【表１】

【００３４】
　シンチレータ用発光材料は、多結晶からなる焼結体や単結晶を使用することができる。
多結晶からなる焼結体は、単にセラミックスとも呼ばれている。多結晶の焼結体からなる
シンチレータ用発光材料は、原料となる材料を混合し、この原料粉末を固めて焼成するこ
とによって作製することができる。シンチレータ用発光材料の単結晶は、ブリッジマン法
、ゾーンメルト法、ベルヌイ法、熱交換法、ＣＺ法、ＦＺ法、マイクロ引下げ法等の融液
成長法で育成することができる。単結晶の原料となる多結晶は、上記のシンチレータ用発
光材料となる多結晶と同じ原料を用いることができる。
【００３５】
（多結晶からなるシンチレータ用発光材料の製造方法）
　(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３（ここで、Ｒは、Ｓｃ、Ｙ及びランタノイドで構成される希土
類元素から選択される１つ以上の元素）の各原料粉末としては、Ｒの酸化物及びＹｂの酸
化物である酸化イッテルビウム（Ｙｂ２Ｏ３）を使用することができる。Ｒの酸化物とし
ては、酸化スカンジウム（Ｓｃ２Ｏ３）、酸化イットリウム（Ｙ２Ｏ３）、及びランタノ
イドの酸化物を用いることができる。ランタノイドの酸化物としては、酸化ルテチウム（
Ｌｕ２Ｏ３）や酸化ガドリニウム等（Ｇｄ２Ｏ３）が挙げられる。
【００３６】
　上記の各原料粉末は、純度が９９．９％以上、ＢＥＴ値（ＢＥＴ比表面積）が、２ｍ２

／ｇ以上１５ｍ２／ｇ以下で、５μｍを超える２次凝集粒子が質量分率で１０％以下とす
る。この原料粉末を成形し、原料粉末の成形体を形成する。この原料粉末成形体を、融点
よりも極めて低い１７５０℃以下の温度で焼結して透光性焼結体を合成する。透光性焼結
体の平均粒子径を２０μｍ以下にするには、高密度な成形体を作製する必要がある。焼結
前の原料粉末成形体は、脱脂後で成形体密度を経験的には５８％以上とすればよい。
【００３７】
　原料粉末のＢＥＴ値が１５ｍ２／ｇを超える場合には、微粉末すぎるため取り扱いが容
易でなく、成形体密度を高くすることは困難である。逆に、原料粉末のＢＥＴ値が２ｍ２

／ｇ未満の場合では、低温で緻密化させることは容易でないので好ましくない。このため
、焼結性、パッキング性及び取り扱いの容易さという観点から、使用する原料粉末のＢＥ
Ｔ値は、２ｍ２／ｇ以上１５ｍ２／ｇ以下とした。原料粉末のＢＥＴ値は、４ｍ２／ｇ以
上８ｍ２／ｇ以下程度のものがより好ましい。
【００３８】
　高密度成形体の作製には、２次凝集粒子の大きさも問題となる。２次凝集粒子内又は２
次凝集粒子間には、一般の成形によって生成するよりも大きな数μｍにもなる空隙が存在
する。このような大きな空隙は、熱間静水圧成形（ＨＩＰ）等の加圧焼結を行っても除去
が困難であり、透過率を低下させる要因となる。従って、５μｍを超える２次凝集粒子が
質量分率で１０％以下、好ましくは５％以下で、粒度分布の均一な原料粉末が好ましい。
２次凝集粒子が質量分率で１０％を超える場合には、高密度な成形体が得られないので好
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ましくない。
【００３９】
（単結晶からなるシンチレータ用発光材料の製造方法）
　シンチレータ用発光材料となる単結晶を、マイクロ引下げ装置で成長させる製造方法に
ついて説明する。
　図２は、マイクロ引下げ装置１を示す模式図である。最初にマイクロ引下げ装置の構成
を説明する。図２に示すように、マイクロ引下げ装置１は、融液２を保持する坩堝３と、
坩堝３の底部に設けた細孔３ａから流出する融液２に接触させる種結晶４ａを保持する種
結晶保持部４と、種結晶保持部４を下方に移動させる移動機構部５と、坩堝３を加熱する
誘導加熱部６と、を備えている。坩堝３の周囲には、炉材７としてジルコニア等からなる
断熱材７ａが配置されている。坩堝３は、断熱材７の外側に配置されている石英管等から
なる結晶合成チャンバ８中に収容されている。結晶合成チャンバ８は、真空排気部８ａと
ガス導入部８ｂとを備えており、真空引きが可能な容器である。
【００４０】
　坩堝３を加熱する誘導加熱部６は、坩堝３を加熱する誘導加熱コイル６ａと誘導加熱コ
イル６ａに電力を供給する交流周波数の電源（図示せず）等から構成されている。
【００４１】
　移動機構部５は、種結晶保持部４を下方に移動させる引下げ軸５ａとこの引下げ軸５ａ
を上下方向に移動させる移動機構５ｂと、移動機構制御部５ｃとから構成されている。移
動機構制御部５ｃは、引下げ軸５ａの位置制御や単結晶成長時に引下げ軸５ａを下方に移
動させる速度制御等を行う。
【００４２】
　坩堝３の底部外周には発熱体であるアフターヒーター７ｂが配置されている。坩堝３の
底部に設けた細孔から引き出される融液２の固液境界相の加熱温度は、誘導加熱コイル６
ａで加熱される坩堝３及びアフターヒーター７ｂによって制御される。
【００４３】
　次に、上記マイクロ引下げ装置を用いて(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３の単結晶を成長する方
法について説明する。
　上記した(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３の多結晶を原料として坩堝３に入れ、真空排気部８ａ
によって結晶合成チャンバ８を真空排気した後、ガス導入部８ｂから結晶合成チャンバ８
内に不活性ガスのＡｒを導入して、結晶合成チャンバ８内を不活性ガス雰囲気とする。不
活性ガスのＡｒ（８５～９９％）には、坩堝３の酸化防止のために水素ガス（Ｈ２、１～
１５％）を混合した混合ガスとしてもよい。
　次に、坩堝３を誘導加熱コイル６ａ及びアフターヒーター７ｂで加熱して、坩堝３内の
原料を完全に融解する。
【００４４】
　種結晶４ａを所定の速度で徐々に上昇させ、種結晶４ａの先端を坩堝３の下端の細孔に
接触させて充分になじませる。そして、融液温度を調整しながら引下げ軸５ａを下降させ
ることで単結晶９を成長させる。坩堝３内の融液２が全て結晶化し、融液２が無くなった
時点で結晶成長を終了させる。
【００４５】
　マイクロ引下げ装置１を用いた場合には、融液から単結晶化する際の実効偏析係数が１
に近く、従来の引上げ法やブリッジマン法を用いた場合に比較して、シンチレータ用発光
材料の組成のばらつきが少なくなるという利点がある。従来の引き上げ法やブリッジマン
法を用いた場合の１組成の単結晶成長が１週間掛かるのに比較して、マイクロ引下げ法で
は、５～１０時間で済むという利点があり、短時間で単結晶成長を行うことができる。
【００４６】
（放射線検出器）
　次に、本発明のシンチレータ用発光材料を組み込んだ第１の実施形態に係る放射線検出
器について説明する。



(10) JP 2012-136667 A 2012.7.19

10

20

30

40

50

　図３は、本発明の第１の実施形態に係る放射線検出器１０の構成を示す断面図である。
図３に示すように、本発明の放射線検出器１０は、チャンバ１２と、チャンバ１２内に収
容されるシンチレータ１３と、シンチレータ１３からの蛍光を検出する受光素子１４と、
反射材１５と、から構成されている。受光素子１４はシンチレータ１３の下面に接して設
けられている。シンチレータ１３の受光素子１４と接触している面以外は、蛍光がシンチ
レータ１３の外部に漏れないように反射材１５で被覆されていてもよい。さらに、受光素
子１４は、電源が供給される電源接続用端子１４ａと出力端子１４ｂとを備えている。
【００４７】
　受光素子１４は、(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３からなるシンチレータ１３から発せられた蛍
光を電気信号に変換する。(Ｒ１－ＸＹｂＸ)２Ｏ３からなるシンチレータ１３の材料は、
Ｙｂ混晶希土類酸化物とも呼ぶ。受光素子１４としては、シンチレータ１３の発光ピーク
波長、すなわち３００～６００ｎｍの波長域の検出ができ、高い量子変換効率を有してい
ることが望ましい。量子変換効率は好ましくは１０％以上である。このような、受光素子
１４としては、光電子増倍管（ＰＭＴ）、フォトダイオード（ＰＤ）、アバランシェフォ
トダイオード（ＡＰＤ）、ガイガーモードアバランシェフォトダイオード（ガイガーモー
ドＡＰＤ）、イメージインテンシファイア（ＩＩＴ）、電荷結合素子（Charge Couplled 
Device、ＣＣＤとも呼ぶ。）を用いることができる。
【００４８】
受光素子１４に使用可能な市販品の例としては、浜松ホトニクス株式会社製の光電子増倍
管、フォトダイオード、アバランシェフォトダイオード、ガイガーモードアバランシェフ
ォトダイオード等が挙げられる。これらの受光素子１４は何れも２００ｎｍ～９００ｎｍ
の波長領域の検出が可能で、３００ｎｍ～６００ｎｍの波長領域で量子変換効率が１０％
以上の量子変換効率を有している。
【００４９】
　Ｙｂ混晶希土類酸化物シンチレータ１３は、Ｙｂ３＋の電荷移動状態（ＣＴＳ）からの
遷移に起因する発光により０.０５ｎｓ～５ｎｓ秒の蛍光寿命を有している。また、Ｙｂ
混晶希土類酸化物からなるシンチレータ１３は、３００ｎｍ～６００ｎｍに発光ピーク波
長を有している。
【００５０】
　次に、放射線検出器１０の動作について説明する。
　放射線検出器１０は、放射線がＹｂ混晶希土類酸化物シンチレータ１３の内部に入ると
、Ｙｂ混晶希土類酸化物シンチレータ１３が蛍光を発し、この蛍光を受光素子１４が検出
して電気信号に変換して出力するようになっている。
【００５１】
　放射線検出器１０は、Ｙｂ混晶希土類酸化物シンチレータ１３及び受光素子１４が共に
０．０５ｎｓ～１ｎｓというサブナノ秒台の高速応答性を備えている。さらに、Ｙｂ混晶
希土類酸化物シンチレータ１３は、Ｌｕ等の実効原子番号Ｚｅｆｆの高い元素を母結晶構
造構成元素として含んでいるので、高感度かつ高精度で放射線を検出することができる。
このため、放射線検出器１０の時間分解能も高くなる。
　これにより、放射線検出器１０は、時間分解能が高くパイルアップを防止することがで
きる。このため、数え落としが少なくなる。
【００５２】
（放射線検査装置）
　本発明の第２の実施形態として、放射線検出器１０を用いた放射線検査装置２０につい
て説明する。
　図４は、本発明の第２の実施形態に係る放射線検査装置２０の構成を示すブロック図で
ある。図４に示すように、本発明の放射線検査装置２０は、上記した放射線検出器１０と
、さらに、バイアス電源２２と前置増幅器２３と波形整形増幅器２４とマルチチャンネル
アナライザ２５とコンピュータ２６と放射線の線源３０とを有している。
　バイアス電源２２は、放射線検出器１０に電力を供給するために受光素子１４の電源接
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続用端子１４ａに接続されている。前置増幅器２３は、受光素子１４の出力端子１４ｂに
接続され、受光素子１４から出力された電気信号を増幅するようになっている。波形整形
増幅器２４は、前置増幅器２３に接続され、前置増幅器２３から出力された信号波形を整
形し、さらに増幅するようになっている。マルチチャンネルアナライザ２５は、波形整形
増幅器２４に接続され、波形整形増幅器２４からの信号を入力して、サンプリング、デー
タの保存、データの表示などを行うようになっている。コンピュータ２６としては、パー
ソナルコンピュータ（ＰＣ）等のコンピュータを使用することができる。
【００５３】
　コンピュータ２６はマルチチャンネルアナライザ２５に接続され、測定データに対して
の各種演算処理が実行可能になっている。これにより、放射線検査装置２０は、線源３０
からの放射線を放射線検出器１０で検出し、検出されたデータを保存し、解析することが
可能になっている。
【００５４】
（放射線検査装置の変形例）
　図５は、本発明の第２の実施形態に係る放射線検査装置２０の変形例の構成を示すブロ
ック図である。
　図５に示すように、本発明の放射線検査装置２０ａは、放射線検出器１０の受光素子１
４をイメージインテンシファイア（ＩＩＴ）３１とし、イメージインテンシファイア３１
からの出力光をさらにＣＣＤ３２で受光し、ＣＣＤからの出力を読み出す読み出し回路３
３からパーソナルコンピュータ２６に出力される構成を有している。イメージインテンシ
ファイア３１には、バイアス用電源として高圧電源３４が接続されている。読み出し回路
３３は、増幅器や増幅したアナログ信号をデジタル信号に変換するＡ／Ｄ変換器等から構
成されている。
【００５５】
　放射線検査装置２０，２０ａは、用いる放射線の線源３０によって、例えば、ＰＥＴ、
Ｘ線ＣＴ、ＳＰＥＣＴ（単一光子放射断層撮影）等を構成することができる。放射線検査
装置２０，２０ａは、ＰＥＴからなる場合、特に限定されることはないが、ＭＲＩ－ＰＥ
Ｔ、ＣＴ－ＰＥＴ、２次元型ＰＥＴ、三次元型ＰＥＴ、飛行時間陽電子放出装置（ＴＯＦ
型ＰＥＴ）、深さ検出（ＤＯＩ）型ＰＥＴ、ＯＰＥＮ－ＰＥＴから成ることが好ましい。
さらに、放射線検査装置２０，２０ａは、これらの組み合わせから構成されてもよい。
【００５６】
　特に、現在実現が期待されているＴＯＦ型ＰＥＴでは、従来の２つのシンチレータ、つ
まり両検出器を結ぶ直線（ＬＯＲ）上に等確率を付与して検知する方法と異なり、対向す
る両検出器の計測時刻の差から放射線の線源３０の座標点を求め、ＬＯＲに沿って検出器
の時間分解能に相当するガウス関数でぼかした分布を位置情報とする。このため、従来の
シンチレータの応答速度では、１００ｃｍ弱の位置特定能力しか有していない。
　これに対して、本発明のＹｂ混晶希土類酸化物からなるシンチレータ１３を用いた放射
線検査装置２０では、シンチレータ１３の蛍光寿命は、従来のシンチレータよりも約１桁
速くなるので、１０ｃｍ以下、つまり数ｃｍの位置特定能力を持たせることができ、高性
能化を図ることができる。
【００５７】
　放射線検査装置２０は、高速応答の放射線検出器１０を備えるため、データ取得時間を
大幅に短縮することができる。このため、放射線検査装置２０を医療画像装置などに利用
することにより、検査時間を短くすることができ、被検体の負担を大幅に軽減することが
できる。
　以下、本発明を実施例によってさらに詳細に説明する。
【実施例１】
【００５８】
　実施例１として、（Ｌｕ１－ＸＹｂＸ）２Ｏ３（ｘ＝０．００３、０．０１、０．０３
）からなるシンチレータ用結晶を作製した。
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　純度９９．９９％の高純度塩化ルテチウム溶液（信越化学工業（株））に超純水を加え
、濃度０．５Ｍ（mol・dm-3）の塩化ルテチウム水溶液を調整した。この溶液５リットル
をポリテトラフルオロエチレン製容器に入れ攪拌した。塩化ルテチウム水溶液に濃度３Ｍ
(mol・dm-3)の炭酸水素アンモニウム溶液２リットルを毎分５ｍｌの速さで滴下し、室温
にて７日間攪拌養生を行った。養生後、濾過及び超純水を用いた水洗を数回繰り返した後
、１５０℃の乾燥機に入れ、３日間乾燥することで、前駆体粉末を作製した。得られた前
駆体粉末をアルミナ製坩堝に入れ、電気炉で１２００℃において１０時間仮焼することに
より、ＢＥＴ比表面積値が５．０ｍ２／ｇ、平均一次粒子径が０．１３μｍの酸化ルテチ
ウム原料粉末を作製した。
【００５９】
　酸化ルテチウム原料粉末１００．０ｇに対し酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工
業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／ｇ）０．２９７ｇを添加
し、解こう剤として共栄社化学製フローレンＧ７００（フローレンは共栄社化学の商品名
）を２ｇ、更にバインダーとして積水化学製ＰＶＢ－ＢＬ１(ＰＶＢ－ＢＬ１は積水化学
の商品名)を０．５ｇ添加した。この混合物にエタノール３５ｇを加え、ナイロンポット
及びナイロンボールを用いて５０時間混合し、アルコールスラリーとした。
　次に、アルコールスラリーを石膏型に流し込み、３日間放置養生することにより成形体
を作製した。Ｙｂｘの組成を変える場合には、酸化イッテルビウム原料粉末の量を調整す
ればよく、ｘが０．０１の場合には、酸化イッテルビウム原料粉末の量を０．９９ｇとし
た。
【００６０】
　上記成形体を酸素気流中５℃／時間で昇温し、９００℃で４０時間脱脂処理を行った。
成形体の組成比をＩＣＰ（誘導結合プラズマ）発光分析法により求めた結果、（Ｌｕ０．

９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３であった。
【００６１】
　脱脂処理を充分行うために、この成形体を更に１２００℃まで昇温し、１０時間保持し
た。
　その後、真空焼成炉にて１６５０℃の温度で１０時間焼結した。この際、昇温速度は１
２００℃までは３００℃／時間、それ以上は５０℃／時間とし、炉内の真空度は１０－２

Ｐａ以下とした。
　次に、得られた焼結体を大気中９００℃で５０時間アニ－ル処理を行った後、ダイヤモ
ンドスラリーを用いて鏡面研磨を行うことで、透明な多結晶からなるセラミックスを作製
した。
【００６２】
　図６は、実施例１の（ＬｕＸ０．９９Ｙｂ０．０１）２Ｏ３からなるシンチレータ結晶
の透明性を示す光学像である。図６から明らかなように、実施例１の（ＬｕＸ０．９９Ｙ
ｂ０．０１）２Ｏ３からなるシンチレータ結晶の下部の模様が透けて見えるので、シンチ
レータ結晶の透明性が高いことが分かる。
【００６３】
　図７は、（Ｌｕ１－ＸＹｂＸ）２Ｏ３（ｘ＝０．００３、０．０１、０．０３）の吸収
係数を測定した結果を示す図である。図７には、比較のためにＹｂが添加されていないＬ
ｕ２Ｏ３のデータも示している。図７から明らかなように、Ｙｂ３＋の電荷移動状態（Ｃ
ＴＳ）からの遷移に起因する発光ピークである３００～５３０ｎｍ付近には、吸収が無い
ことが分かる。
【００６４】
　図８は、（Ｌｕ１－ＸＹｂＸ）２Ｏ３（ｘ＝０．０１）の蛍光強度をラジオルミネッセ
ンスにより測定した結果を示す図である。図８の横軸は波長（ｎｍ）、縦軸は蛍光強度（
任意目盛）である。図８から明らかなように、蛍光強度スペクトルにおいては、Ｙｂ３＋

の電荷移動状態（ＣＴＳ）からの遷移に起因する発光ピークに特徴的な２つのピークを、
３７０ｎｍ付近及び４８０ｎｍ付近に有していることが分かる。
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【００６５】
　図９は、（Ｌｕ１－ＸＹｂＸ）２Ｏ３の蛍光減衰時間を、ラジオルミネッセンスにより
測定した結果を示す図であり、（ａ）はｘ＝０．００３、（ｂ）はｘ＝０．０１、（ｃ）
はｘ＝０．０３である。図９の横軸は時間（ｎｓ）、縦軸は蛍光のカウント数である。
　図９から明らかなように、これらのシンチレータ１３は、０．８ｎｓという極めて短い
サブナノ秒の蛍光寿命を有することが分かる。図９（ｂ）に示すように、（ＬｕＸ０．９

９Ｙｂ０．０１）２Ｏ３からなるシンチレータ１３は、１０００光子／ＭｅＶ程度の発光
量を有している。
【実施例２】
【００６６】
（放射線検出器）
　実施例１のシンチレータ１３を用いて、放射線検出器１０を製作した。シンチレータ１
３を覆う反射部材１４としては、フッ素樹脂製のテープを使用した。受光素子１４として
は、光電子増倍管、アバランシェフォトダイオード、ガイガーモードアバランシェフォト
ダイオードを用いた。図９に示すように、この放射線検出器１０は、受光素子１４として
光電子増倍管を使用した場合には、１０００光子／ＭｅＶ程度の発光量を有している。
【実施例３】
【００６７】
（放射線検査装置）
　実施例２の放射線検出器１０を用いて、放射線検査装置２０を製作した。放射線検査装
置２０は、図５の構成を有している。放射線の線源３０として、１３７Ｃｓ線源からの０
．６６ＭｅＶのエネルギーを有しているγ線、９０Ｓｒ線源からの１．８ＭｅＶのエネル
ギーを有しているβ線、２４１Ａｍ線源からの５．５ＭｅＶのエネルギーを有しているα
線を使用した。
【００６８】
　受光素子１４として光電子増倍管を用いた放射線検出器１０を使用して測定した例につ
いて説明する。
　図１０は、実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
光電子増倍管からなる放射線検出器１０を用いて、１３７Ｃｓ線源からの０．６６ＭｅＶ
のγ線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。図１０の横軸はチャンネル
で、縦軸は各チャンネルにおける蛍光のカウント数である。後述する図１１～図１７の表
示も同じである。
　図１０に示すように、放射線検出器１０は、受光素子１４として光電子増倍管を使用す
ることで、１３７Ｃｓ線源からの０．６６ＭｅＶのγ線を感度良く検出できた。
【００６９】
　図１１は、実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
光電子増倍管からなる放射線検出器１０を用いて、９０Ｓｒ線源からの１．８ＭｅＶのβ
線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。図１１に示すように、放射線検
出器１０は、受光素子１４として光電子増倍管を使用して、９０Ｓｒ線源からの１．８Ｍ
ｅＶのβ線を感度良く検出できた。
【００７０】
　図１２は、実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
光電子増倍管からなる放射線検出器１０を用いて、２４１Ａｍ線源からの５．５ＭｅＶの
α線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。図１２に示すように、放射線
検出器１０は、受光素子１４として光電子増倍管を使用することで、２４１Ａｍ線源から
の５．５ＭｅＶのα線を感度良く検出できた。
【００７１】
　次に、受光素子１４としてアバランシェフォトダイオードを用いた放射線検出器１０の
測定例について説明する。
　図１３は、実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
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アバランシェフォトダイオードからなる放射線検出器１０を用いて、１３７Ｃｓ線源から
の０．６６ＭｅＶのγ線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。図１３で
は、γ線のシグナルを直線で示しており、図中のなだらかなスロープはアバランシェフォ
トダイオードによるγ線直接検出信号である。図１３に示すように、放射線検出器１０は
、受光素子１４としてアバランシェフォトダイオードを使用することで、１３７Ｃｓ線源
からの０．６６ＭｅＶのγ線を感度良く検出できた。
【００７２】
　図１４は、実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
アバランシェフォトダイオードからなる放射線検出器１０を用いて、９０Ｓｒ線源からの
１．８ＭｅＶのβ線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。図１４に示す
ように、放射線検出器１０は、受光素子１４としてアバランシェフォトダイオードを使用
することで、９０Ｓｒ線源からの１．８ＭｅＶのβ線を感度良く検出できた。
【００７３】
　図１５は、実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
アバランシェフォトダイオードからなる放射線検出器１０を用いて、２４１Ａｍ線源から
の５．５ＭｅＶのα線を検出したときのエネルギー波高分布を示す図である。図１５に示
すように、放射線検出器１０は、受光素子１４としてアバランシェフォトダイオードを使
用することで、２４１Ａｍ線源からの５．５ＭｅＶのα線を感度良く検出できた。
【００７４】
　次に、受光素子１４としてガイガーモードアバランシェフォトダイオードを用いた放射
線検出器１０の測定例について説明する。
　図１６は、実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
ガイガーモードアバランシェフォトダイオードからなる放射線検出器１０を用いて、２４

１Ａｍ線源からの５．５ＭｅＶのα線を検出したときのエネルギー波高分布を示す。図１
６に示すように、放射線検出器１０は、受光素子１４としてガイガーモードアバランシェ
フォトダイオードを使用することで、２４１Ａｍ線源からの５．５ＭｅＶのα線を感度良
く検出できた。
【００７５】
　図１７は、実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
ガイガーモードアバランシェフォトダイオードからなる放射線検出器１０を用いて、９０

Ｓｒ線源からの１．８ＭｅＶのβ線を検出したときのエネルギー波高分布を示す。図１７
に示すように、放射線検出器１０は、受光素子１４としてガイガーモードアバランシェフ
ォトダイオードを使用することで、９０Ｓｒ線源からの１．８ＭｅＶのβ線を感度良く検
出できた。
【００７６】
　実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３では、受光素
子１４をＩＩＴ及びＣＣＤに換えても放射線検出器１０の特性は同様であった。以上の測
定から、実施例１のシンチレータ１３（ＬｕＸ０．９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３では、
受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光量は１５００光子／ＭｅＶであり、蛍
光寿命は１ｎｓ程度であった。
【実施例４】
【００７７】
　実施例４として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とした
蛍光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学
工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／ｇ）と酸化スカンジウ
ム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．５ｍ２／
ｇ）とを（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるように秤量
した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を、実施例１と同様に処理して
１６５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実施例４の（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.０
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０７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなる透明な多結晶セラミックスを作製した。次に、この
透明な多結晶セラミックスを用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放
射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【００７８】
　実施例４のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、γ線
を照射したときの発光量は１８００光子／ＭｅＶであり、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であ
った。
【実施例５】
【００７９】
　実施例５として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｙ０.００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とした蛍
光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化イットリウム原料粉末（信越化学工
業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．５ｍ２／ｇ）と酸化イッテルビウ
ム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／
ｇ）とを（Ｌｕ０.９９Ｙ０.００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるように秤量し
た後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を、実施例１と同様に処理して１
６５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実施例５の（Ｌｕ０.９９Ｙ０.００７

Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなる透明な多結晶セラミックスを作製した。次に、この透明
な多結晶セラミックスを用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線
検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【００８０】
　実施例５のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光
量は１４００光子／ＭｅＶであり、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。
【実施例６】
【００８１】
　実施例６として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｇｄ０.００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とした
蛍光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学
工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／ｇ）と酸化ガドリニウ
ム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．３ｍ２／
ｇ）とを（Ｌｕ０.９９Ｇｄ０.００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるように秤量
した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を、実施例１と同様に処理して
１６５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実施例６の（Ｌｕ０.９９Ｇｄ０.０

０７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレ
ータ１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０
に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【００８２】
　実施例６のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光
量は１５００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であった。
【実施例７】
【００８３】
　実施例７として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｌａ０.００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とした
蛍光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化ランタン原料粉末（信越化学工業（
株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．８ｍ２／ｇ）と酸化イッテルビウム原
料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／ｇ）
とを（Ｌｕ０.９９Ｌａ０.００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるように秤量した
後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を、実施例１と同様に処理して１６
５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実施例６の（Ｌｕ０.９９Ｌａ０.００７

Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレータ
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１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組
み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【００８４】
　実施例７のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光
量は１０００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であった。
【実施例８】
【００８５】
　実施例８として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００３Ｙ０.００４Ｙｂ０．００３）

２Ｏ３とした蛍光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化スカンジウム原料粉末（信越化学工
業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．５ｍ２／ｇ）と酸化イットリウム
原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．５ｍ２／ｇ
）と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比
表面積値２．７ｍ２／ｇ）とを（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００３Ｙ０.００４Ｙｂ０．００３

）２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合
粉末を、実施例１と同様に処理して１６５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって、
実施例６の（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００３Ｙ０.００４Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシ
ンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製
作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレ
ータ１３の特性を測定した。
【００８６】
　実施例８のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光
量は１７００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であった。
【実施例９】
【００８７】
　実施例９として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００３Ｇｄ０.００４Ｙｂ０．００３

）２Ｏ３とした蛍光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化スカンジウム原料粉末（信越化学工
業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．５ｍ２／ｇ）と酸化ガドリニウム
原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．３ｍ２／ｇ
）と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比
表面積値２．７ｍ２／ｇ）とを（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００３Ｇｄ０.００４Ｙｂ０．００

３）２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混
合粉末を、実施例１と同様に処理して１６５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって
、実施例９の（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００３Ｇｄ０.００４Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からな
るシンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０
を製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシン
チレータ１３の特性を測定した。
【００８８】
　実施例９のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光
量は１６００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であった。
【実施例１０】
【００８９】
　実施例１０として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００５Ｌａ０.００２Ｙｂ０．００

３）２Ｏ３とした蛍光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化スカンジウム原料粉末（信越化学工
業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．５ｍ２／ｇ）と酸化ランタン原料
粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．８ｍ２／ｇ）と
酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面
積値２．７ｍ２／ｇ）とを（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００５Ｌａ０.００２Ｙｂ０．００３）



(17) JP 2012-136667 A 2012.7.19

10

20

30

40

50

２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉
末を、実施例１と同様に処理して１６５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実
施例１０の（Ｌｕ０.９９Ｓｃ０.００５Ｌａ０.００２Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなる
シンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を
製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチ
レータ１３の特性を測定した。
【００９０】
実施例１０のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光
量は１４００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．７ｎｓ程度であった。
【実施例１１】
【００９１】
　実施例１１として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｙ０.００４Ｇｄ０.００３Ｙｂ０．００３

）２Ｏ３とした蛍光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化イットリウム原料粉末（信越化学工
業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．５ｍ２／ｇ）と酸化ガドリニウム
原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．３ｍ２／ｇ
）と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比
表面積値２．７ｍ２／ｇ）とを（Ｌｕ０.９９Ｙ０.００４Ｇｄ０.００３Ｙｂ０．００３

）２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合
粉末を、実施例１と同様に処理して１６５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって、
実施例１１の（Ｌｕ０.９９Ｙ０.００４Ｇｄ０.００３Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなる
シンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を
製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチ
レータ１３の特性を測定した。
【００９２】
　実施例１１のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は１５００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。
【実施例１２】
【００９３】
　実施例１２として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｙ０.００５Ｌａ０.０２Ｙｂ０．００３）

２Ｏ３とした蛍光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化イットリウム原料粉末（信越化学工
業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．５ｍ２／ｇ）と酸化ランタン原料
粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．８ｍ２／ｇ）と
酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面
積値２．７ｍ２／ｇ）とを（Ｌｕ０.９９Ｙ０.００５Ｌａ０.０２Ｙｂ０．００３）２Ｏ

３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を
、実施例１と同様に処理して１６５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実施例
１２の（Ｌｕ０.９９Ｙ０.００５Ｌａ０.０２Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレ
ータ１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作した
。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１
３の特性を測定した。
【００９４】
　実施例１２のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は１４００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。
【実施例１３】
【００９５】
　実施例１３として、配合比を（Ｌｕ０.９９Ｇｄ０.００５Ｌａ０.００２Ｙｂ０．００

３）２Ｏ３とした蛍光材料を作製した。
　実施例１で作製した酸化ルテチウム原料粉末と酸化ガドリニウム原料粉末（信越化学工
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業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．３ｍ２／ｇ）と酸化ランタン原料
粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．８ｍ２／ｇ）と
酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面
積値２．７ｍ２／ｇ）とを（Ｌｕ０.９９Ｇｄ０.００５Ｌａ０.００２Ｙｂ０．００３）

２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉
末を、実施例１と同様に処理して１６５０℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実
施例１３の（Ｌｕ０.９９Ｇｄ０.００５Ｌａ０.００２Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなる
シンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を
製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチ
レータ１３の特性を測定した。
【００９６】
　実施例１３のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は１５００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。
【００９７】
　実施例３～１３のシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０にγ線を照射したときの
発光ピーク波長、発光量及び蛍光寿命を表２に纏めて示す。
【表２】

【実施例１４】
【００９８】
　実施例１４として、配合比を（Ｇｄ０.９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とした蛍光材料
を作製した。
　このシンチレータ１３用単結晶の作製にはマイクロ引下げ法を用いた。融液としては、
単結晶が（Ｇｄ０.９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるようにＧｄ２Ｏ３及び
Ｙｂ２Ｏ３の酸化物粉末を混合したものを用いた。つまり、純度９９．９９％の酸化物粉
末原料を調合し、Ｒｅ金属を坩堝として用いた。雰囲気としては、Ａｒ（９７％）ガス及
びＨ２（３％）ガスからなる混合ガスを用いた。作製する単結晶と同じ組成の単結晶を［
１１１］方位で方位切断して種結晶とした。固体と液体の界面をＣＣＤカメラで観察し、
適切な温度と結晶作製速度を決定した。結晶作製速度は０．０５～０．１ｍｍ／分が典型
的な条件であった。
【００９９】
　（Ｇｄ０.９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を用いた放射線検
出器１０を製作し、放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３
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の特性を測定した。実施例１４のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７
０ｎｍであり、発光量は１６００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。実施例
１４のシンチレータ１３では、実施例３のＬｕがＧｄに置換されているが、受光ピーク波
長は実施例３と同様に３６０～３７０ｎｍである。さらに、実施例１４の発光量及び蛍光
寿命も実施例３と同様であった。
【実施例１５】
【０１００】
　実施例１５として、配合比を（Ｇｄ０.９４７Ｓｃ０．０５Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
した蛍光材料を作製した。
　実施例１５では、実施例１４と同様に（Ｇｄ０.９４７Ｓｃ０．０５Ｙｂ０．００３）

２Ｏ３からなるシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作し、放射線検査装置２
０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。実施例１５のシン
チレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光量は１８００光子
／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であった。
【実施例１６】
【０１０１】
　実施例１６として、配合比を（Ｇｄ０.９４７Ｙ０．０５Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とし
た蛍光材料を作製した。
　実施例１６では、実施例１４と同様に（Ｇｄ０.９４７Ｙ０．０５Ｙｂ０．００３）２

Ｏ３からなるシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作し、放射線検査装置２０
に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。実施例１６のシンチ
レータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光量は１６００光子／
ＭｅＶ、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。
【実施例１７】
【０１０２】
　実施例１７として、配合比を（Ｇｄ０.９４７Ｌａ０．０５Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
した蛍光材料を作製した。
　実施例１７では、実施例１４と同様に（Ｇｄ０.９４７Ｌａ０．０５Ｙｂ０．００３）

２Ｏ３からなるシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作し、放射線検査装置２
０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。実施例１７のシン
チレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光量は１２００光子
／ＭｅＶ、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。実施例１４～１７のシンチレータ１３を用い
た放射線検出器１０にγ線を照射したときの発光ピーク波長、発光量及び蛍光寿命を表３
に纏めて示す。
【表３】

【実施例１８】
【０１０３】
　実施例１８として、配合比を（Ｌａ０.９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とした蛍光材料
を作製した。
　実施例１８～２１では、実施例１と同様に多結晶を用いた。実施例１８では、（Ｌａ０

.９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を
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製作し、放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測
定した。実施例１８のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであ
り、発光量は２００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。実施例１４のシンチ
レータ１３では、実施例３のＬｕがＬａに置換されているが、受光ピーク波長は実施例３
と同様に３６０～３７０ｎｍである。さらに、実施例１４の発光量は、実施例３の１３％
程度となったが、蛍光寿命は実施例３と同様であった。
【実施例１９】
【０１０４】
　実施例１９として、配合比を（Ｌａ０.９４７Ｓｃ０．０５Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
した蛍光材料を作製した。
　実施例１９では、（Ｌａ０.９４７Ｓｃ０．０５Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシン
チレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作し、放射線検査装置２０に組み込み、実施
例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。実施例１９のシンチレータ１３では、
受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光量は４００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は
１．５ｎｓ程度であった。
【実施例２０】
【０１０５】
　実施例２０として、配合比を（Ｌａ０.９４７Ｙ０．０５Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とし
た蛍光材料を作製した。
　実施例２０では、（Ｌａ０.９４７Ｙ０．０５Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチ
レータ１３を用いた放射線検出器１０を製作し、放射線検査装置２０に組み込み、実施例
３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。実施例２０のシンチレータ１３では、受
光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光量は３００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１
ｎｓ程度であった。
【実施例２１】
【０１０６】
　実施例２１として、配合比を（Ｌａ０.９４７Ｇｄ０．０５Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
した蛍光材料を作製した。
　実施例２１では、（Ｌａ０.９４７Ｇｄ０．０５Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシン
チレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作し、放射線検査装置２０に組み込み、実施
例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。実施例２１のシンチレータ１３では、
受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発光量は３００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は
１ｎｓ程度であった。実施例１８～２１のシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０に
γ線を照射したときの発光ピーク波長、発光量及び蛍光寿命を表４に纏めて示す。
【表４】

【実施例２２】
【０１０７】
　実施例２２として、配合比を（Ｓｃ０.９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とした蛍光材料
を作製した。
　最初に、酸化スカンジウム原料粉末を作製した（特許文献２、段落[００４０]参照）。
純度９９．９％以上Ｓｉ５ｐｐｍの酸化スカンジウムを塩酸に溶解させ、濃度０．２５Ｍ
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（mol・dm-3）の塩化スカンジウム水溶液を調製した。この溶液５００ｍｌをポリテトラ
フルオロエチレン製ビーカーに入れ攪拌した。塩化スカンジウム水溶液に、濃度０.５Ｍ
（mol・dm-3）の炭酸水素アンモニウム溶液を５ｍｌ／ｍｉｎの速さでｐＨ８．０となる
まで滴下し、攪拌を続けながら室温で１０日間養生を行った。養生後、濾過及び超純水を
用いた水洗を数回繰り返した後、１５０℃の乾燥機に入れ２日間乾燥した。得られた前駆
体粉末をアルミナ製坩堝に入れ、電気炉で仮焼（１２５０℃×３時間）することにより、
平均一次粒子径０．３５μｍの酸化スカンジウム原料粉末を作製した。
【０１０８】
　次に、酸化スカンジウム原料粉末と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）
製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／ｇ）とを、（Ｓｃ０.９９７Ｙｂ

０．００３）２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。こ
の原料混合粉末を、実施例１と同様に処理して、１７００℃で５時間真空焼成を行うこと
によって、実施例２２の（Ｓｃ０.９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ
１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放
射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の
特性を測定した。
【０１０９】
　実施例２２のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は２０００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は２ｎｓ程度であった。実施例２２のシンチレー
タ１３では、実施例３のＬｕがＳｃに置換されているが、受光ピーク波長は実施例３と同
様に３６０～３７０ｎｍである。さらに、実施例２２の発光量は、実施例３の１３３％程
度となったが、蛍光寿命は実施例３の２倍程度の２ｎｓであった。
【実施例２３】
【０１１０】
　実施例２３として、配合比を（Ｓｃ０.９９Ｙ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とし
た蛍光材料を作製した。
　実施例２２で作製した酸化スカンジウム原料粉末と酸化イットリウム原料粉末（信越化
学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．５ｍ２／ｇ）と酸化イッテル
ビウム（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／ｇ）
とを、（Ｓｃ０.９９Ｙ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるように秤量し
た後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を実施例１と同様に処理して、１
７００℃で５時間真空焼成を行うことによって、実施例２３の（Ｓｃ０.９９Ｙ０．００

７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレー
タ１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に
組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【０１１１】
　実施例２３のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は１８００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．８ｎｓ程度であった。
【実施例２４】
【０１１２】
　実施例２４として、配合比を（Ｓｃ０.９９Ｇｄ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
した蛍光材料を作製した。
　実施例２２で作製した酸化スカンジウム原料粉末と酸化イットリウム原料粉末（信越化
学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．５ｍ２／ｇ）と酸化イッテル
ビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ
２／ｇ）とを、（Ｓｃ０.９９Ｇｄ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるよ
うに秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を実施例１と同様に処
理して、１７００℃で５時間真空焼成を行うことによって、実施例２４の（Ｓｃ０.９９

Ｇｄ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を作製した。次に、こ
のシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線検
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査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【０１１３】
　実施例２４のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は１８００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は２ｎｓ程度であった。
【実施例２５】
【０１１４】
　実施例２５として、配合比を（Ｓｃ０.９９Ｇｄ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
した蛍光材料を作製した。
　実施例２２で作製した酸化スカンジウム原料粉末と酸化イットリウム原料粉末（信越化
学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．５ｍ２／ｇ）と酸化イッテル
ビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ
２／ｇ）とを、（Ｓｃ０.９９Ｇｄ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるよ
うに秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を実施例１と同様に処
理して、１７００℃で５時間真空焼成を行うことによって、実施例２５の（Ｓｃ０.９９

Ｇｄ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を作製した。次に、こ
のシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線検
査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【０１１５】
　実施例２５のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は１６００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は２ｎｓ程度であった。
【０１１６】
　実施例２２～２５のシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０にγ線を照射したとき
の発光ピーク波長、発光量及び蛍光寿命を表５に纏めて示す。
【表５】

【実施例２６】
【０１１７】
　実施例２６として、配合比を（Ｙ０.９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とした蛍光材料を
作製した。
　最初に、酸化イットリウム原料粉末を作製した、特許文献３の段落[００３７]に記載さ
れたように、特開平１１－１５７９３３号公報の手法に基づき、平均一次粒子径０．３μ
ｍ、純度９９．９％以上、Ｓｉ３ｗｔｐｐｍの酸化イットリウム原料粉末を作製した。
　即ち、イットリウムの硝酸塩水溶液と尿素の水溶液と硫酸アンモニウムの水溶液とを混
合して、イットリウム：尿素：硫酸アンモニウムがモル比で１：６：１とし、オートクレ
ーブ中１２５℃で２時間水熱反応させ、イットリウムの炭酸塩を得た。得られた炭酸塩を
純水で洗浄し、乾燥した。
　次に、この乾燥粉末を、アルミナ坩堝を用い大気雰囲気中１２００℃で３時間仮焼して
、酸化イットリウム原料粉末とした。
【０１１８】
　上記の酸化イットリウム原料粉末と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）
製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／ｇ）とを、（Ｙ０.９９７Ｙｂ０

．００３）２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この
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原料混合粉末を実施例１と同様に処理して、１６００℃で１０時間真空焼成を行うことに
よって、実施例２６の（Ｙ０.９９７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３
を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放射線
検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性
を測定した。
【０１１９】
　実施例２６のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は２００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。実施例２２のシンチレータ
１３では、実施例３のＬｕがＹに置換されているが、受光ピーク波長は実施例３と同様に
３６０～３７０ｎｍである。さらに、実施例２２の発光量は、実施例３の１３％程度とな
ったが、蛍光寿命は実施例３と同じ１ｎｓであった。
【実施例２７】
【０１２０】
　実施例２７として、配合比を（Ｙ０.９９Ｓｃ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とし
た蛍光材料を作製した。
　実施例２６で作製した酸化イットリウム原料粉末と酸化スカンジウム原料粉末（信越化
学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．５ｍ２／ｇ）と、酸化イッテ
ルビウム（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／ｇ
）とを、（Ｙ０.９９Ｓｃ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるように秤量
した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を実施例１と同様に処理して、
１６００℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実施例２７の（Ｙ０.９９Ｓｃ０．

００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を作製した。次に、このシンチ
レータ１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２
０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【０１２１】
　実施例２７のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は２５０光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は２ｎｓ程度であった。
【実施例２８】
【０１２２】
　実施例２８として、配合比を（Ｙ０.９９Ｇｄ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３とし
た蛍光材料を作製した。
　実施例２６で作製した酸化イットリウム原料粉末と酸化ガドリニウム原料粉末（信越化
学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．３ｍ２／ｇ）と酸化イッテル
ビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ
２／ｇ）とを、（Ｙ０.９９Ｇｄ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるよう
に秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を実施例１と同様に処理
して、１６００℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実施例２８の（Ｙ０.９９Ｇ
ｄ０．００７Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を作製した。次に、この
シンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線検査
装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【０１２３】
　実施例２８のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は３００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であった。
【実施例２９】
【０１２４】
　実施例２９として、配合比を（Ｙ０.９９５Ｌａ０．００２Ｙｂ０．００３）２Ｏ３と
した蛍光材料を作製した。
　実施例２６で作製した酸化イットリウム原料粉末と酸化ランタン原料粉末（信越化学工
業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．８ｍ２／ｇ）と酸化イッテルビウ
ム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値２．７ｍ２／
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ｇ）とを、（Ｙ０.９９５Ｌａ０．００２Ｙｂ０．００３）２Ｏ３の組成比となるように
秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料混合粉末を実施例１と同様に処理し
て、１６００℃で１０時間真空焼成を行うことによって、実施例２９の（Ｙ０.９９５Ｌ
ａ０．００２Ｙｂ０．００３）２Ｏ３からなるシンチレータ１３を作製した。次に、この
シンチレータ１３を用いた放射線検出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線検査
装置２０に組み込み、実施例３と同様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【０１２５】
　実施例２９のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は２５０光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であった。
【実施例３０】
【０１２６】
　実施例３０として、配合比を（Ｙ０.９９Ｓｃ０．００４Ｇｄ０．００３Ｙｂ０．００

３）２Ｏ３とした蛍光材料を作製した。
　実施例２６で作製した酸化イットリウム原料粉末と酸化スカンジウム原料粉末（信越化
学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．５ｍ２／ｇ）と酸化ガドリニ
ウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値４．３ｍ２

／ｇ）と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥ
Ｔ比表面積値２．７ｍ２／ｇ）とを、（Ｙ０.９９Ｓｃ０．００４Ｇｄ０．００３Ｙｂ０

．００３）２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この
原料混合粉末を実施例１と同様に処理して、１６００℃で１０時間真空焼成を行うことに
よって、実施例３０の（Ｙ０.９９Ｓｃ０．００４Ｇｄ０．００３Ｙｂ０．００３）２Ｏ

３からなるシンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検
出器１０を製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同
様にシンチレータ１３の特性を測定した。
【０１２７】
　実施例３０のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は５００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であった。
【実施例３１】
【０１２８】
　実施例３１として、配合比を（Ｙ０.９９Ｓｃ０．００５Ｌａ０．００２Ｙｂ０．００

３）２Ｏ３とした蛍光材料を作製した。
　実施例２６で作製した酸化イットリウム原料粉末と酸化スカンジウム原料粉末（信越化
学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．５ｍ２／ｇ）と酸化ランタン
原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．８ｍ２／ｇ
）と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比
表面積値２．７ｍ２／ｇ）とを、（Ｙ０.９９Ｓｃ０．００５Ｌａ０．００２Ｙｂ０．０

０３）２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料
混合粉末を実施例１と同様に処理して、１６００℃で１０時間真空焼成を行うことによっ
て実施例３１の（Ｙ０.９９Ｓｃ０．００５Ｌａ０．００２Ｙｂ０．００３）２Ｏ３から
なるシンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１
０を製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシ
ンチレータ１３の特性を測定した。
【０１２９】
　実施例３１のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は６００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１．５ｎｓ程度であった。
【実施例３２】
【０１３０】
　実施例３２として、配合比を（Ｙ０.９９Ｇｄ０．００５Ｌａ０．００２Ｙｂ０．００

３）２Ｏ３とした蛍光材料を作製した。
　実施例２６で作製した酸化イットリウム原料粉末と酸化スカンジウム原料粉末（信越化
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学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．５ｍ２／ｇ）と酸化ランタン
原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比表面積値３．８ｍ２／ｇ
）と酸化イッテルビウム原料粉末（信越化学工業（株）製、純度９９．９９％、ＢＥＴ比
表面積値２．７ｍ２／ｇ）とを、（Ｙ０.９９Ｇｄ０．００５Ｌａ０．００２Ｙｂ０．０

０３）２Ｏ３の組成比となるように秤量した後、混合して原料混合粉末とした。この原料
混合粉末を実施例１と同様に処理して、１６００℃で１０時間真空焼成を行うことによっ
て実施例３２の（Ｙ０.９９Ｇｄ０．００５Ｌａ０．００２Ｙｂ０．００３）２Ｏ３から
なるシンチレータ１３を作製した。次に、このシンチレータ１３を用いた放射線検出器１
０を製作した。放射線検出器１０を放射線検査装置２０に組み込み、実施例３と同様にシ
ンチレータ１３の特性を測定した。
【０１３１】
　実施例３２のシンチレータ１３では、受光ピーク波長は３６０～３７０ｎｍであり、発
光量は５００光子／ＭｅＶ、蛍光寿命は１ｎｓ程度であった。
【０１３２】
　実施例２６～３２のシンチレータ１３を用いた放射線検出器１０にγ線を照射したとき
の発光ピーク波長、発光量及び蛍光寿命を表６に纏めて示す。
【表６】

【０１３３】
　本発明は、上記実施の形態に限定されるものではなく、特許請求の範囲に記載した発明
の範囲内で種々の変形が可能であり、それらも本発明の範囲内に含まれることはいうまで
もない。例えば、シンチレータ１３の組成は、蛍光発光量や蛍光寿命を考慮して適宜に設
定すればよい。
【符号の説明】
【０１３４】
　１：マイクロ引下げ装置
　２：融液
　３：坩堝
３ａ：細孔
　４：種結晶保持部
４ａ：種結晶
　５：移動機構部
５ａ：引下げ軸
５ｂ：移動機構
５ｃ：移動機構制御部
　６：誘導加熱部
６ａ：誘導加熱コイル
　７：炉材
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７ａ：断熱材
７ｂ：アフターヒーター
　８：結晶合成チャンバ
８ａ：真空排気部
８ｂ：ガス導入部
　９：単結晶
１０：放射線検出器
１２：チャンバ
１３：シンチレータ
１４：受光素子
１４ａ：電源接続用端子
１４ｂ：出力端子
１５：反射材
１７：読み出し回路
２０，２０ａ：放射線検査装置
２２：バイアス電源
２３：前置増幅器
２４：波形整形増幅器
２５：マルチチャンネルアナライザ
２６：コンピュータ
３０：線源
３１：イメージインテンシファイア（ＩＩＴ）
３２：ＣＣＤ
３３：読み出し回路
３４：高圧電源
【図２】 【図３】
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