
－ 135 －

 

 

 

 

 

 

 

 

50

 

 

2

 

 

 

 

 

 



－ 136 －

 
 
 

 
1  

 
 

 
 

 
 

 
 

 
 

(OCT)
OCT

InAs (QD) [1]
QD 1  

 
 

 
In-flush InAs-QD 1

[2] InAs-QD
 

MBE GaAs
InAs-QD In-flush

QD
In-flush

GaAs dcap
QD

In-flush
T

1
TEM

 
 

 
 

PL
1.09 m

92nm

OCT

5.7 m OCT

OCT
[3]  

 

50nm

Cross-sectional
TEM image

n-GaAs (100) 

Al0.3GaAs  10nm

GaAs buffer

GaAs 30nm

GaAs 20nm

GaAs 30nm

GaAs 30nm

Al0.3GaAs  10nm

GaAs 30nm

InAs-QD 
2.0ML

T = 32ºC

T = 38ºC

T = 60ºC

dcap= 2.0 nm

dcap= 1.4 nm

dcap= 2.4 nm

In-flush QD3
TEM  

0.90 0.95 1.00 1.05 1.10 1.15 1.20

P
L 

In
te

ns
ity

 [a
rb

.u
.]

Wavelength [ m]

 

92nm

In-flush QD
PL  



－ 137 －

 
 

 
OCT 1 m

InAs-QD In-flush 1 m QD
TEM PL 1.09 m

92nm OCT 5.7 m
OCT  

 
 

[1] Nobuhiko Ozaki, Koichi Takeuchi, Shunsuke Ohkouchi, Naoki Ikeda, Yoshimasa Sugimoto, Hisaya Oda, 
Kiyoshi Asakawa, and Richard A. Hogg, Appl. Phys. Lett. 103, 051121 (2013). 
[2] Yuji Hino, Nobuhiko Ozaki, Shunsuke Ohkouchi, Naoki Ikeda, Yoshimasa Sugimoto, J. Crystal Growth 378, 
501 (2013). 
[3] Nobuhiko Ozaki, Yuji Hino, Shunsuke Ohkouchi, Naoki Ikeda, and Yoshimasa Sugimoto, Phys. Status Solidi 
C 10, 1361 (2013). 

 

 



－ 138 －






  


















  




 





  
 

 
  

  





 





 





 




 

  








－ 139 －

 
 
 

 
 

 
 

 
 

 
 

 

III-V [1]
Ge Ga VB

CZ Ga VB CZ Ga
 

 
 
VB/CZ [111] Ge VB CZ 5mm/h

150g Ge Ga Ga
k0=0.087[2] g~0 Ga 1×1018cm-3

VB CZ 1.5mm
Ga  

 
 

1 VB CZ Ge
Ga g

Ga CS(g)
g<0.7

CS(g)=kC0(1 g)k-1 [3]
k C0

Ga VB
k 0.107 CZ

BPS [4]
v k0 0.102

VB CZ

 
 

 

Ga Ge

 
 

 
[1] W.Guter et al., Appl. Phys. Lett.94 (2009) 223504. 
[2] F. A. Trumbore, Bell. Syst. Tech. J. 41 (1960) 205. 
[3] W.G. Pfann, Trans. AIME 194 (1952) 747. 
[4] J. A. Burton et al., J. Chem. Phys. 21(1958) 1987. 

 

 
1 VB CZ

Ga Ge Ga
 

 

1E+18

1E+19

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
g

C S
(g

)  
[c

m
-3

]

CZ-Ge

VB-Ge

VB-Ge fitting



－ 140 －

【研究部】 
 
 

研 究 課 題 名 
新規作製法によるシンチレータ単結晶の育成と結晶評価 

 
研究代表者名 

山梨大学・大学院医学工学総合研究部・綿 打 敏 司 
 
 

研究分担者名 
山梨大学・大学院医学工学総合研究部・田 中  功 
山梨大学・大学院医学工学総合研究部・長 尾 雅 則 
山梨大学・大学院医学工学総合教育部・小 野  智 

 
１．はじめに 

空港の保安検査場や医療現場やなどでは内部を非接触に調べる撮像装置が用いられている。その性能

と価格は、各撮像装置に用いられるシンチレータ単結晶の結晶性とその製造コストに大きく依存してい

る。そのため、良質かつ安価なシンチレータ単結晶を製造することが極めて重要である。これまで多く

のシンチレータ単結晶は、単結晶の大口径化による低コスト化が容易な引き上げ法で生産されてきた。

本研究で扱った Pr添加 Lu3Al5O12(以下 Pr:LuAG)もその一つである。この結晶がシンチレータとして機
能するには、Prを Luサイトに均一に固熔させる必要がある。しかし、Prの偏析係数は 0.06と 1比べ
て著しく小さい。そのため、引き上げ法でこの結晶を育成すると、著しい Prの偏析が生じる。実際の量
産プロセスでは、育成結晶の中で Prの濃度が許容範囲内となるように固化率を大きく制限している。つ
まり、加熱溶融する坩堝中の原料のわずかしか結晶として生産していないため、結晶育成過程における

歩留まりが非常に悪い。これが撮像装置全体の性能と価格に大きな影響を及ぼしている。代表者が従事

してきた浮遊帯溶融法は偏析制御が原理的に可能で育成方向に均一組成の長尺結晶を育成できる方法で

ある。しかし、これまでは、単結晶の大口径化が難しいため、シンチレータ単結晶の製造には用いられ

てこなかった。最近、代表者は、加熱方法の工夫によって浮遊帯溶融法でも育成結晶を大口径化できる

ことをルチルやシリコンの単結晶育成で示してきた。24 年度、この大口径化技術を Pr:LuAG 単結晶に
適用し、Pr の偏析のない Pr:LuAG 単結晶の大口径化と長尺化の両立による低コスト化を目指した。24
年度のハロゲンランプを加熱光源とした赤外線集中加熱炉を用いた実験では、育成結晶の結晶性は、μ

引き下げ法で育成した結晶の結晶性よりも良いことはもちろん、引き上げ法で育成した結晶の結晶性と

同等以上であった。しかし、Pr:LuAG の融点が 2080℃程度と非常に高いことと育成結晶が比較的透明
であることに起因して、結晶育成可能な結晶径はせいぜい 6 mm程度に過ぎないことに加えて、原料棒
の最初の溶融に必要とされるランプ出力は 85%にも達し、結晶育成の進行とともに溶融帯の保持に必要
なランプ出力は一層増大した。育成長が 15 mm程度になるとランプ出力を最大としても溶融が困難とな
り、育成結晶を長尺化することが困難であった。このことを踏まえ、25年度では、新たに利用可能とな
った高融点物質の単結晶育成に適したキセノンランプを加熱光源とした赤外線集中加熱炉を用いて

Pr:LuAG単結晶の大口径化と長尺化を目指した。 
 
２．研究経過 

高純度の Pr6O11、Lu2O3、α-Al2O3の粉末試薬(>99.99%)を出発原料として用いて、Pr:LuAGの多結
晶原料粉末と状態図に基づき共晶組成の溶媒粉末を調製した。Pr 仕込み量が原料粉末では 1at%、溶媒
粉末では 10at%となるように秤量し、エタノールを用いた湿式混合を行った。乾燥後、空気中で 1300℃、
12時間と 1450℃、12時間の焼成を 2回行った。原料粉末については、焼成後、XRDを用いて炭層試料
となっているかを調べた。焼成後の原料粉末と溶媒粉末は粉砕後、ラバープレス法により、棒状に整形

した。このとき、棒の一端が 1.5 gの溶媒となるように工夫した。作製した原料棒は、空気中で 1500℃、
12時間の焼結を行って、結晶育成の原料棒とした。結晶育成には、1灯あたりの最大出力が 3 kWの
キセノンランプを加熱光源とした四楕円鏡型赤外線集中加熱炉を用いた。育成速度は 1.0 mm/h、育
成雰囲気はアルゴン水素(Ar:H2=96%:4%)で行った。結晶育成においては、回転楕円鏡の傾斜角度を
15°まで 5°ステップで変化させ、溶融帯形成に必要なランプ出力の依存性、溶融帯の安定性の変化を
調べた。育成結晶の中で気泡やクラックのない部分は、切断後、両面研磨し、シンチレーション特

性等の光学特性の評価と XRDによる結晶性の評価を行った。 
 

３．研究成果 
図 1に回転楕円鏡の傾斜角度を 0~15°の範囲で系統的に変化させた条件で育成した Pr:LuAG 結晶の

写真を示した。キセノンランプを加熱光源とした装置を用いて傾斜角度 0°の育成では、わずか、30%程
度のランプ出力でも原料を溶融することができた。結晶育成の進行とともに溶融帯の保持に必要となる
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(a) 

 
(b) 

 
(c) 

 
(d) 

 
Fig. 1 様々な傾斜角度で育成したPr:Lu 
AG結晶の写真(a)0°, (b)5°, (c)10°, (d)15° 

ランプ出力は増大する点はハロゲンランプを加熱光源として

用いた 24 年度の実験と同様であった。しかし、25 年度の場
合、ランプ出力に余裕があることから、比較的大口径の原料

を溶融し、比較的長時間にわたって溶融帯を保持できたこと

から、直径 15mm程度で長さ 25mm程度の比較的大型の結晶
を育成することができた。回転楕円鏡の傾斜効果については、

育成中の溶融帯の安定性にも系統的な効果が見られた。原料

の溶融や溶融帯の安定保持に必要なランプ出力は、傾斜角度

が大きいほど大きくなり、これまでルチル単結晶の育成で見

られていた傾斜効果と類似していることがわかった。また、

溶融帯として形成する融液は垂れにくくなるような傾向示し

た。しかし、原料棒と育成結晶が接触しやすくなり、その接

触により育成結晶中にクラックが入りやすい傾向があること

がわかった。クラックについては、Fig. 1(c), (d)に示した写真
からもその傾向を確認することができた。結晶育成時の溶融

帯の安定性と育成結晶のクラックの量から判断すると傾斜角

度 5°が最適と判断された。育成結晶に着目すると図 1から
わかるように育成時の傾斜角度によって育成結晶の色に変化

が見られた。Fig. 1(a)に示した傾斜角度が 0°の場合、育成結
晶の色は淡緑色で透明に近く、24年度取り組んだハロゲンラ
ンプを加熱光源とした装置で育成した Pr:LuAG 結晶や引き
上げ法で量産されている Pr:LuAG結晶に近かった。しかし、
Fig. 1 (b), (c), (d)に示した傾斜角度が 5°以上の場合、結晶の
色は淡褐色透明になった。この色の変化の直接の要因につい

ては現時点では不明であるが、賦活剤として添加した Prの価
数変化に起因しており、育成界面での温度勾配の違いによっ

て引き起こされていると考えられる。 
先に溶融帯の安定性の観点から最適と述べた 5°の条件で

育成した結晶でも Fig. 1 (b)に示したように育成結晶中には
いくつかのクラックが確認できる。その多くは、結晶育成中

の溶融帯観察中には確認されなかったもので、結晶育成後得

冷却過程で生じていることがわかった。結晶育成終了後に時

間をかけ、切り離しを行うだけでなく、ランプ停止までの冷却速度を低減することでその発生を抑制で

きることもわかった。加熱光源がキセノンランプの場合、ハロゲンランプと異なり、出力を徐々に低下

させ 0 とすることが困難である。点灯可能な最低出力まで徐々に出力を低下させることができるが、出
力を 0 とするには、最低出力から遮断しなければならず、育成結晶にとっては急冷となることはさけら
れない。しかし、育成結晶の集中加熱中心から遠ざかるように継続的に移動させることで形成されるク

ラックを大幅に低減できることがわかった。一層の低減には、育成後の冷却過程に工夫が必要であるこ

とがわかった。 
育成結晶の気泡やクラックの無い部分を終端

部分から切り出し、両面を鏡面研磨した後、透

過率測定をはじめとした光学特性を測定した結

果、24 年度の結晶と同じく、Prの固溶にともな
う吸収や発光が確認された。育成結晶の結晶性

を評価するためにロッキングカーブを測定した

ところ、図 2 に示したように育成した結晶の半
値幅は 46.8 arcsecであり、引き上げ法で育成し
たNd:LuAG結晶の報告値 58 arcsecと同等であ
り、μ-PD法で育成した Nd:LuAG単結晶の報告
値 194 arcsecより小さく、結晶性については、
キセノンを光源として育成したPr:LuAGは十分
良好であることがわかった。 

 

４．ま と め     

 キセノンを加熱光源とした赤外線集中加熱炉を用いた浮遊帯溶融法は良質な Pr:LuAG 結晶の製造コ
ストの低減に寄与する有望な単結晶育成法であることがわかった。 

 

 
Fig.2 Pr:LuAG結晶のロッキングカーブ 
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