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(57)【要約】
【課題】耐熱性及び放射線照射耐性の高い放射線計測機
器を提供する。
【解決手段】ＳｉＡｌＯＮ蛍光体を主成分とする蛍光体
を含むシンチレータを用いる荷電粒子放射線計測方法お
よび荷電粒子放射線計測装置を提供する。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ＳｉＡｌＯＮ蛍光体を主成分とする蛍光体を含むシンチレータを用いる荷電粒子放射線
計測方法。
【請求項２】
　ＳｉＡｌＯＮ蛍光体が、一般式：ＥｕｘＳｉ６－ｚＡｌｚＯｚＮ８－ｚで示され、０．
０１≦ｘ≦０．５、０＜ｚ≦４．２であり、発光中心Ｅｕを含有するβ型ＳｉＡｌＯＮを
主成分とする蛍光体である請求項１に記載の荷電粒子放射線計測方法。
【請求項３】
　ＳｉＡｌＯＮ蛍光体が、一般式：ＭｙＳｉ１２－（ｍ＋ｎ）Ａｌ（ｍ＋ｎ）ＯｎＮ１６

－ｎ（Ｍは、Ｌｉ、Ｃａ、Ｍｇ、Ｙ及びランタニド元素（ＬａとＣｅを除く）から選ばれ
る少なくとも１種の元素とＥｕ、Ｃｅ、Ｔｂ、Ｙｂ、Ｓｍ、Ｄｙ、Ｅｒ、Ｐｒから選ばれ
る少なくとも１種の発光中心を含む。ｙ＝ｍ/ｐ（ｐ：Ｍの原子価））で示され、０．３
＜ｍ＜４．５、０≦ｎ＜２．５の範囲のα型ＳｉＡｌＯＮを主成分とする蛍光体である請
求項１に記載の荷電粒子放射線計測方法。
【請求項４】
　ＳｉＡｌＯＮ蛍光体を主成分とする蛍光体を含むシンチレータと、
　シンチレータからの光を選択的に集光する光学部品と、
　放射線に起因する光を読み取る計測部とを含む、荷電粒子放射線計測装置。
【請求項５】
　ＳｉＡｌＯＮ蛍光体が、一般式：ＥｕｘＳｉ６－ｚＡｌｚＯｚＮ８－ｚで示され、０．
０１≦ｘ≦０．５、０＜ｚ≦４．２であり、発光中心Ｅｕを含有するβ型ＳｉＡｌＯＮを
主成分とする蛍光体である請求項４に記載の荷電粒子放射線計測装置。
【請求項６】
　ＳｉＡｌＯＮ蛍光体が、一般式：ＭｙＳｉ１２－（ｍ＋ｎ）Ａｌ（ｍ＋ｎ）ＯｎＮ１６

－ｎ（Ｍは、Ｌｉ、Ｃａ、Ｍｇ、Ｙ及びランタニド元素（ＬａとＣｅを除く）から選ばれ
る少なくとも１種の元素とＥｕ、Ｃｅ、Ｔｂ、Ｙｂ、Ｓｍ、Ｄｙ、Ｅｒ、Ｐｒから選ばれ
る少なくとも１種の発光中心を含む。ｙ＝ｍ/ｐ（ｐ：Ｍの原子価））で示され、０．３
＜ｍ＜４．５、０≦ｎ＜２．５の範囲のα型ＳｉＡｌＯＮを主成分とする蛍光体である請
求項４に記載の荷電粒子放射線計測装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、荷電粒子放射線計測方法および荷電粒子放射線計測装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　重粒子線治療装置等の放射線発生装置を利用した高度医療や、関連加速器施設における
基礎実験では、荷電粒子の照射量やエネルギーを高い照射密度の条件下で正確にかつ連続
的に計測する必要がある。他方で、核分裂を利用した原子力発電所等の原子力施設での事
故時、ならびに近年開発が進められている核融合炉の炉内環境では、高温・高環境負荷、
ならびに高放射線照射環境下に放射線計測機器を設置し、計測を行う必要がある。
【０００３】
　加速器施設から発生するイオンビームや原子力施設からの放射線は一般的に高密度であ
り、荷電粒子照射環境下でかつ周辺の環境が高温である場合、多くの放射線計測機器は高
い信頼性を有する必要がある。
【０００４】
　これらの計測時には、シンチレータを用いたシンチレーション型検出器が用いられるが
、放射線を光に変換する発光材料部分の耐性や発光効率が極めて重要である。シンチレー
タとは放射線が入射すると発光する物質で、前述の放射線計測用途・重粒子線治療等の加
速器施設の他に、陽電子消滅断層撮影（ＰＥＴ）装置や産業用途で利用される。現在のα
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線計測機器には、その発光効率から、ＺｎＳ：Ａｇ，Ｃｕ等といった材料が広く利用され
ている（特許文献１、特許文献２または非特許文献１参照）。
【０００５】
　しかしながら、現在使用されているＺｎＳ：Ａｇ，Ｃｕ等のシンチレータ材料は、１０
０℃程度の温度領域以上での利用は推奨されていない。そのため、高温環境下での使用が
想定される原子力施設での放射線計測には材料特性が適していない。
　他方でＺｎＳ：Ａｇ，Ｃｕ等は、高密度の放射線による、その発光強度の著しい劣化が
問題となっており、高頻度の交換が必要である。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開２００７－７０４９６号公報
【特許文献２】特開２０１０－１２７８６２号公報
【非特許文献】
【０００７】
【非特許文献１】Transactions of the Materials Research Society of Japan Vol. 38,
 No. 3; 2013　p443-446
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　原子力施設では放射線に起因する劣化は、その放射線量測定に悪影響があり、信頼性の
点で問題である。また加速器施設ならびにこれを利用した重粒子線治療施設などの医療用
設備においても、高密度の荷電粒子照射が想定される。これらの機器におけるビーム品質
の性能確保や、交換手順から来る作業効率の劣化は加速器装置の運転効率を著しく阻害す
る点で、既存のシンチレータを利用した放射線計測機器には未だ問題点が残る。
【０００９】
　従来のシンチレータ型荷電粒子（α線）検出器に広く用いられる既存のシンチレータ材
料（ＺｎＳ：Ａｇ，Ｃｕ）では、百数十度（℃）を越える高温環境下に長時間設置した場
合に、荷電粒子による線量を長時間にわたり正確に計測することができず、また、測定さ
れた線量についても正確な計測ができないという問題があった。
【００１０】
　他方で、加速器施設から発生する荷電粒子ビームなどのビームモニタ計測用途では、高
密度のイオン流が想定され、既存のシンチレータ材料（ＺｎＳ：Ａｇ，Ｃｕ）では発光量
の減衰が著しく、例えば１平方ｃｍあたり１０１５個のイオン（以下、１０１５［ｉｏｎ
ｓ／ｃｍ２］のように表記）を超える積算量では交換が必要となる。また、これ以前の測
定においても、発光量から照射線量を求めるには発光効率の劣化を勘案する必要があるた
め、正確な計測を行うことができないという問題があった。
【００１１】
　これらは原子力施設で利用されるα線を計測対象とする放射線計測機器、重粒子線治療
装置などの放射線発生装置を利用した先進医療装置設備や、その他の荷電粒子利用関連加
速器施設における基礎・応用物理分野から、イオン注入装置のような小型加速機構を有す
る産業機器分野に関連する課題である。
【００１２】
　本発明は、上記の背景に鑑みてなされたものであり、耐熱性及び放射線照射耐性の高い
放射線計測機器を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　本発明によれば、ＳｉＡｌＯＮ蛍光体を主成分とする蛍光体を含むシンチレータを用い
る荷電粒子放射線計測方法が提供される。
【００１４】
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　本発明によれば、ＳｉＡｌＯＮ蛍光体を主成分とする蛍光体を含むシンチレータと、シ
ンチレータからの光を選択的に集光する光学部品と、放射線に起因する光を読み取る計測
部とを含む、荷電粒子放射線計測装置が提供される。
【００１５】
　本発明の一態様においては、上記ＳｉＡｌＯＮ蛍光体が、一般式：ＥｕｘＳｉ６－ｚＡ
ｌｚＯｚＮ８－ｚで示され、０．０１≦ｘ≦０．５、０＜ｚ≦４．２であり、発光中心Ｅ
ｕを含有するβ型ＳｉＡｌＯＮを主成分とする蛍光体である。
【００１６】
　本発明の一態様においては、上記ＳｉＡｌＯＮ蛍光体が、一般式：ＭｙＳｉ１２－（ｍ

＋ｎ）Ａｌ（ｍ＋ｎ）ＯｎＮ１６－ｎ（Ｍは、Ｌｉ、Ｃａ、Ｍｇ、Ｙ及びランタニド元素
（ＬａとＣｅを除く）から選ばれる少なくとも１種の元素とＥｕ、Ｃｅ、Ｔｂ、Ｙｂ、Ｓ
ｍ、Ｄｙ、Ｅｒ、Ｐｒから選ばれる少なくとも１種の発光中心を含む。ｙ＝ｍ/ｐ（ｐ：
Ｍの原子価））で示され、０．３＜ｍ＜４．５、０≦ｎ＜２．５の範囲のα型ＳｉＡｌＯ
Ｎを主成分とする蛍光体である。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明によれば、耐熱性及び放射線照射耐性の高い放射線計測機器を提供することがで
きる。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
【図１】本発明の一実施形態に係る放射線量測定装置の概略的な構成図である。
【図２】実施例の放射線量測定装置におけるビーム計測例である。
【図３】実施例の放射線量測定装置における波長計測の例である。
【図４】放射線量測定装置の放射線耐性を高密度放射線により試験した例である。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　以下、添付図面を参照して、本発明に係る荷電粒子放射線計測方法および荷電粒子放射
線計測装置を実施するための形態について説明する。しかしながら、本発明がこれらの実
施形態に限定されないことは自明である。
【００２０】
　本実施形態に係る荷電粒子放射線計測方法および荷電粒子放射線計測装置では、シンチ
レータ材料としてＳｉＡｌＯＮ蛍光体を主成分とする蛍光体を採用する。
【００２１】
　ＳｉＡｌＯＮ蛍光体は、代表的な酸窒化物蛍光体である。高温で高機械的特性を維持す
るエンジニアリングセラミックスとして開発されたＳｉＡｌＯＮをホスト結晶に用いて発
光中心を賦活した蛍光体であり、結晶構造の異なる二つの種類がある。
【００２２】
　β型ＳｉＡｌＯＮは、一般式：ＥｕｘＳｉ６－ｚＡｌｚＯｚＮ８－ｚで示され、０．０
１≦ｘ≦０．５、０＜ｚ≦４．２である発光中心Ｅｕを含有する、緑色発光する蛍光体で
ある。
　α型ＳｉＡｌＯＮは、一般式：ＭｙＳｉ１２－（ｍ＋ｎ）Ａｌ（ｍ＋ｎ）ＯｎＮ１６－

ｎ（Ｍは、Ｌｉ、Ｃａ、Ｍｇ、Ｙ及びランタニド元素（ＬａとＣｅを除く）から選ばれる
少なくとも１種の元素とＥｕ、Ｃｅ、Ｔｂ、Ｙｂ、Ｓｍ、Ｄｙ、Ｅｒ、Ｐｒから選ばれる
少なくとも１種の発光中心を含む。ｙ＝ｍ/ｐ（ｐ：Ｍの原子価））で示され、０．３＜
ｍ＜４．５、０≦ｎ＜２．５の範囲の蛍光体である。
【００２３】
　これらのＳｉＡｌＯＮ蛍光体は、青色ＬＥＤチップの青色光によって励起発光を行う白
色ＬＥＤデバイス用の蛍光体としては、３００℃まで環境温度が上がっても発光強度の低
下があまり生じないことや高温耐湿（８５℃、８５％相対湿度）の環境下で放置しても劣
化が見られないことが知られている。
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【００２４】
　本願発明者らは、ＺｎＳ：Ａｇ，Ｃｕ蛍光体等の既存のシンチレータ材料と比較して、
ＳｉＡｌＯＮ蛍光体の高温環境や高密度の放射線照射による劣化が極めて生じ難いことを
見出して本発明を完成させるに至った。
【００２５】
　本実施形態における放射線計測機器では、耐熱性及び放射線照射耐性の高いＳｉＡｌＯ
Ｎ蛍光体から放射線に起因して発生する発光のスペクトルを、光センサにおける量子効率
が高い波長をピーク波長とするように調整することが好ましい。
【００２６】
　本実施形態に係る荷電粒子放射線計測装置は、ＳｉＡｌＯＮ蛍光体を主成分とする蛍光
体を含むシンチレータと、シンチレータからの光を選択的に集光する光学部品と、放射線
に起因する光を読み取る計測部とを含む。
【００２７】
　本実施形態に係る放射線計測機器は、粉末、焼結体、単結晶、薄膜などの形状を有する
ＳｉＡｌＯＮ蛍光体を保持固定するホルダ他の機構部品と、放射線起因のシンチレータか
らの光を選択的に集光する光学部品、ならびに１次の放射線に起因する光子を読み取るカ
メラ機器、アバランシェフォトダイオード（Avalanche Photo-Diode: APD）、光電子増倍
管（Photomultiplier: PMT）、ＣＣＤ素子、フォトダイオード（Photodiode: PD）などの
計測部を組み合わせることで装置を構成することができる。
【００２８】
　図１は放射線計測機器を示す概略的な構成図の一例である。加速器施設からの放射線を
１次の放射線として用いている。
　シンチレータを構成するＳｉＡｌＯＮ蛍光体の組成によって発光波長の調整が可能であ
り、これにより、計測機器の読み取り効率を改善することができる。
【００２９】
　環境放射線などのα線では、放射線の発生源が１点ではなく、シンチレータ材料を囲む
形で四方から発生するが、シンチレータ材料とこれに付随する機構部品、光学部品、計測
部は図１と同様の構成としてもよい。
　また機構部品、光学部品、ならびに計測部は測定対象に適した幾何学的構造、配置を行
う必要があるため、その構造は目的に応じて種々の形態をとってよい。計測部は１次元、
２次元の計測機器を用いることで、観察様式を変更可能である。
【００３０】
　本発明によれば、放射線発生装置以外の放射線源による放射線の計測についても、放射
線計測機器の構造は異なるものの、基本的には同一の構成素子により、高温・高負荷環境
においての荷電粒子計測が可能である。
【００３１】
　計測機器に利用される部材の耐熱性能が問題となるが、ＳｉＡｌＯＮ蛍光体は、高温ま
で構造変化は起こりえないため、適切な構造材料ならびに光学部品、計測部と組み合わせ
ることで、従来よりも高い放射線耐性を有した放射線計測機器の動作温度範囲を改善させ
ることが可能である。これにより通常の放射能汚染検査を目的としたα線計測機器の高寿
命化や、高温耐性を必要とする原子力施設内部他でのα線計測用の放射線計測機器が実現
し、これを提供することができる。
【００３２】
　本実施形態に係る荷電粒子放射線計測方法および荷電粒子放射線計測装置は、イ）原子
力施設で利用されるα線を計測対象とする放射線計測機器のうち、シンチレーション方式
により計測を行うもの、ロ）重粒子線や陽子線の治療装置などの放射線発生装置（加速器
）におけるビーム品質計測用のビームモニタ・放射線測定器、ハ）その他の荷電粒子利用
関連加速器施設、ならびに産業用イオン注入装置のような小型加速機構を有する産業機器
におけるビーム品質計測装置等に利用することができる。
【００３３】
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　本実施形態に係る荷電粒子放射線計測装置として、放射線－光変換材料である新規シン
チレータ材料としてＳｉＡｌＯＮ蛍光体を主成分とする蛍光体を用いることにより、シン
チレータ材料と、これを保持固定する機構部品ならびにシンチレータからの光を選択的に
集光する光学部品と、放射線起因の光を読み取る計測部とで構成された、耐熱性及び放射
線照射耐性の高い放射線計測装置を提供することができる。
【００３４】
　以上のように、本実施形態に係る荷電粒子放射線計測方法および荷電粒子放射線計測装
置により、従来の荷電粒子放射線計測機器の利用が困難な数百度（℃）程度の温度や集束
荷電粒子照射環境等の高い放射線照射量の条件において、その状況に関わらず荷電粒子の
照射量を計測し、また従来よりも長寿命に利用できる放射線測定器を提供することができ
る。
【実施例】
【００３５】
　以下、本発明の実施例を説明する。
（実施例１）
　β型ＳｉＡｌＯＮ：Ｅｕ粉末（デンカ（株）製ＧＲ-２００グレード、β型ＳｉＡｌＯ
Ｎ、平均粒子径：２１μｍ）を水ガラスに分散させて炭素製の板上に塗膜厚み１０μｍ以
下で塗布して均一に固定させ、シンチレータを作製した。このシンチレータを図１に示す
ような放射線計測機器に取り付けて荷電粒子の照射試験を行った。
【００３６】
　隣接する加速器施設から３ＭｅＶのＨ＋（プロトン）集束イオンビームを局所的（４０
０μｍ×４００μｍ）なターゲットへ連続的に照射した。
【００３７】
　本発明における放射線計測機器では、光の空間分布や波長分布により、１次放射線の分
布や強度を測定することが可能である。ここで、図２は、放射線計測機器におけるビーム
計測の例である。図３は、試験開始時における、荷電粒子によって励起発光したスペクト
ル・発光強度の計測結果を示している。
【００３８】
（実施例２）
　α型ＳｉＡｌＯＮ：Ｅｕ粉末（デンカ（株）製ＹＬ－６００Ａグレード、α型ＳｉＡｌ
ＯＮ、平均粒子径：１５μｍ）を用い、実施例１と同様の方法にてシンチレータを作製し
、荷電粒子の照射試験を行った。
【００３９】
（比較例１）
　比較例１として、上記のβ型ＳｉＡｌＯＮ：Ｅｕ粉末に替えてＺｎＳ：Ａｇ蛍光体粉末
を用い、実施例１と同様の条件にて荷電粒子の照射試験を行った。
【００４０】
　図３に実施例１、２と比較例１の試験開始時におけるスペクトル・発光強度の計測結果
を示す。同一の照射量下において、試験開始時には、β型ＳｉＡｌＯＮ：Ｅｕ蛍光体を用
いた実施例１では、ＺｎＳ：Ａｇを用いた比較例１よりもやや長波長側に同程度の発光強
度の荷電粒子励起発光が観察された。β型ＳｉＡｌＯＮ：Ｅｕ蛍光体の発光波長は、Ｚｎ
Ｓ：Ａｇの発光波長と比較して光センサの量子効率が高い点で有利である。
　また、α型ＳｉＡｌＯＮを用いた実施例２では、β型ＳｉＡｌＯＮと比較して長波長側
に荷電粒子励起発光が観察された。α型ＳｉＡｌＯＮの発光強度の高さは、β型ＳｉＡｌ
ＯＮに比較して低いが、発光スペクトルを積分した発光強度では、同程度の値が得られた
。
【００４１】
　図４に放射線計測機器の実施例１、２と比較例１における高密度照射試験の結果を示す
。横軸方向に荷電粒子の照射量を、縦軸方向に同一の放射線照射強度における発光強度を
示す。
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　荷電粒子の照射量の増加とともにＺｎＳ：Ａｇを用いた比較例１の発光強度は著しく減
衰していくことがわかる。一方、β型ＳｉＡｌＯＮ：Ｅｕ蛍光体を用いた実施例１の場合
は、発光強度の減衰が見られず高密度照射により蛍光特性が劣化しないことが確認できる
。α型ＳｉＡｌＯＮ：Ｅｕ蛍光体を用いた実施例２では、発光強度の減衰は見られるが、
ＺｎＳ：Ａｇを用いた比較例１に比べると減衰は小さいことが分かる。
【００４２】
　以上の結果より、本発明のＳｉＡｌＯＮ蛍光体を利用する荷電粒子放射線計測方法は、
耐熱性及び放射線照射耐性の高い放射線測定器に十分使用可能であることがわかる。これ
より、ＳｉＡｌＯＮ蛍光体を利用した放射線測定器の計測部の出力より、発光強度からの
放射線の照射強度や照射量の測定が長時間に渡って可能である。
　更に、図２に示すようにビームスポットの２次元的な計測が可能であり、一次放射線の
分布を測定することが可能である。
【００４３】
　本例では加速器施設からの放射線を放射線源とするため、計測時間が数時間程度の著し
い加速試験となっているが、環境放射線などのα線ではこれらは数年単位の劣化に対して
も耐性が高いことを意味している。また荷電粒子が局所的に加熱し続ける条件下でもＳｉ
ＡｌＯＮはその蛍光特性を維持するため、数百度（℃）程度の高温環境下でも利用可能で
ある。

【図１】 【図２】



(8) JP WO2017/038622 A1 2017.3.9

【図３】 【図４】



(9) JP WO2017/038622 A1 2017.3.9

10

20

30

40

【国際調査報告】



(10) JP WO2017/038622 A1 2017.3.9

10

20

30

40



(11) JP WO2017/038622 A1 2017.3.9

10

20

30

40



(12) JP WO2017/038622 A1 2017.3.9

10

20

30

40



(13) JP WO2017/038622 A1 2017.3.9

10

20

30

フロントページの続き

(81)指定国　　　　  AP(BW,GH,GM,KE,LR,LS,MW,MZ,NA,RW,SD,SL,ST,SZ,TZ,UG,ZM,ZW),EA(AM,AZ,BY,KG,KZ,RU,T
J,TM),EP(AL,AT,BE,BG,CH,CY,CZ,DE,DK,EE,ES,FI,FR,GB,GR,HR,HU,IE,IS,IT,LT,LU,LV,MC,MK,MT,NL,NO,PL,PT,R
O,RS,SE,SI,SK,SM,TR),OA(BF,BJ,CF,CG,CI,CM,GA,GN,GQ,GW,KM,ML,MR,NE,SN,TD,TG),AE,AG,AL,AM,AO,AT,AU,AZ,
BA,BB,BG,BH,BN,BR,BW,BY,BZ,CA,CH,CL,CN,CO,CR,CU,CZ,DE,DK,DM,DO,DZ,EC,EE,EG,ES,FI,GB,GD,GE,GH,GM,GT,H
N,HR,HU,ID,IL,IN,IR,IS,JP,KE,KG,KN,KP,KR,KZ,LA,LC,LK,LR,LS,LU,LY,MA,MD,ME,MG,MK,MN,MW,MX,MY,MZ,NA,NG
,NI,NO,NZ,OM,PA,PE,PG,PH,PL,PT,QA,RO,RS,RU,RW,SA,SC,SD,SE,SG,SK,SL,SM,ST,SV,SY,TH,TJ,TM,TN,TR,TT,TZ,
UA,UG,US

(72)発明者  三浦　健太
            群馬県前橋市荒牧町四丁目２番地　国立大学法人群馬大学内
(72)発明者  花泉　修
            群馬県前橋市荒牧町四丁目２番地　国立大学法人群馬大学内
(72)発明者  神谷　富裕
            群馬県高崎市綿貫町１２３３番地　国立研究開発法人量子科学技術研究開発機構　高崎量子応用研
            究所内
(72)発明者  佐藤　隆博
            群馬県高崎市綿貫町１２３３番地　国立研究開発法人量子科学技術研究開発機構　高崎量子応用研
            究所内
(72)発明者  須崎　純一
            東京都町田市旭町三丁目５番１号　デンカ株式会社　デンカイノベーションセンター内
(72)発明者  山田　鈴弥
            東京都中央区日本橋室町二丁目１番１号　デンカ株式会社内
Ｆターム(参考) 2G188 AA01  AA19  BB06  BB15  CC09  CC12  CC21  CC22  CC23  DD04 
　　　　 　　        DD05  DD44  EE01 
　　　　 　　  4H001 CA04  XA03  XA07  XA08  XA12  XA13  XA14  XA20  XA39  XB32 
　　　　 　　        YA58  YA59  YA62  YA63  YA65  YA66  YA68  YA70 

（注）この公表は、国際事務局（ＷＩＰＯ）により国際公開された公報を基に作成したものである。なおこの公表に
係る日本語特許出願（日本語実用新案登録出願）の国際公開の効果は、特許法第１８４条の１０第１項(実用新案法 
第４８条の１３第２項）により生ずるものであり、本掲載とは関係ありません。


	biblio-graphic-data
	abstract
	claims
	description
	drawings
	search-report
	overflow

