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ペロブスカイト量子ドットを添加したプラスチックシンチレータの開発 

Development of plastic scintillators loaded with perovskite quantum dots 
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1   はじめに 

高時間分解能や高計数率での X 線測定は、放射光

施設における時間分解 X 線分光や、次世代の X 線

CT 装置において必須の技術である。概ね 20 keV 程

度までの X線であれば、Siアバランシェフォトダイ

オード（APD）を用いることにより達成される。一

方で、それ以上のエネルギーとなると、Si-APDの薄

い有感層と Siの低い原子番号では、高い感度を達成

することは難しい。 

そこで我々のグループでは、このような用途に対

して、高速応答性を有するシンチレーション検出器

の開発を進めている。シンチレーション検出器の応

答特性は主にシンチレータのシンチレーション減衰

挙動により決定されるため、高速なシンチレーショ

ン減衰挙動を呈するシンチレータの開発が重要とな

る。無機化合物の一部には、シンチレーション収率

が低いながらも、1 ns 程度の減衰時定数でのシンチ

レーション減衰を呈する化合物が存在するが、概し

て、遅いシンチレーション減衰成分の存在や、1,000

光子/MeV 程度の低いシンチレーション収率のため

に、実用には供せられてこなかった。そこで、我々

のグループでは、有機シンチレータ、特にプラスチ

ックシンチレータの高速なシンチレーション減衰挙

動に着目し、研究を進めてきた。 

プラスチックシンチレータとは、ポリマーと１，

２種類の有機蛍光体から構成されるものであり、そ

の構成元素は C, H, N, O の場合がほとんどである。

即ち、構成元素の原子番号が低いため、高エネルギ

ーX 線との相互作用確率が低い。この短所を補うた

め、我々の研究グループでは、重金属元素の有機錯

体[1,2]や酸化物ナノ粒子[3-7]を添加し、数多くの成

果を挙げてきた。中でも、酸化物ナノ粒子を添加し

た材料では、Hf や Bi の酸化物ナノ粒子添加により、

高エネルギーX 線検出効率を顕著に増大することに

成功してきた。 

上記の重金属添加法では、X 線との相互作用確率

の高い重金属の添加により、X 線検出効率の増大に

は成功したものの、重金属添加によるシンチレーシ

ョン収率の低下も生じてしまう。有機錯体を添加し

た場合と比較して、ナノ粒子を添加した際のシンチ

レーション収率の低下幅は抑制されていたものの、

それでも数十%の低下を余儀なくされてきた。この

ことは、発光機能を有するナノ粒子の添加により回

避されうるが、重金属錯体や酸化物ナノ粒子の発光

寿命が長い場合には、シンチレータ全体としての高

速応答性を損なう結果となり、プラスチックシンチ

レータの利用の意味が損なわれてしまう。これを回

避するためには、プラスチックシンチレータのシン

チレーション減衰時定数（2 ns 程度）と同じ程度の

減衰時定数の発光を呈するナノ粒子を添加すればよ

い。 

最近、鉛ベースの三元系ペロブスカイト型化合物

のナノ粒子（あるいは量子ドット）が、非常に高速

な発光減衰挙動を呈することが報告されている[8]。

上記の文脈において、このようなナノ粒子の添加は、

鉛の大きな原子番号と相俟って、高い検出効率とシ

ンチレーション収率、および高速応答性を全て兼備

する材料を実現する上で適していると言える。本研

究では、市販のペロブスカイト量子ドットを添加し



たプラスチックシンチレータを開発し、その X 線検

出特性を解析した。 

 

2実験 

添加するペロブスカイト量子ドットとして、

Quantum Solution社製の QD-P-450, QD-P-480, および

QD-P-510 を用いた。QD-P-450 および QD-P-480 は

CsPbCl3 と CsPbBr3 の混晶であり、QD-P-510 は

CsPbBr3 から構成される。ナノ粒子の表面は、オレ

イン酸およびオレイルアミンにより修飾されている。

これらの QD の特性を表１にまとめる。ポリスチレ

ンホストに butyl-PBD を、ポリスチレンのモノマー

ユニットに対して 0.5 mol%で添加したプラスチック

シンチレータに対して、これらの QD のいずれかを

5 wt%で添加した。合成したシンチレータは、QDに

由来する色を呈していた。 

 

表 1 添加した QDの特性 

QD Appearance 
Emission 

wavelength 
Average size 

P-450 Colorless 450 nm 7 nm 

P-480 Light green 480 nm 9 nm 

P-510 Green 510 nm 10 nm 

 

合成したシンチレータについて、蛍光分光光度計
を用いて蛍光スペクトルを観測した。また、X 線励
起ラジオルミネッセンススペクトルを、X 線照射下
においてCCDマルチチャンネル検出器を用いて測定
した。 

蛍光およびシンチレーション減衰挙動については、
時間相関単一光子計数法により観測した。蛍光減衰
挙動観測では、256 nm のパルス LED により試料を
励起した。一方で、シンチレーション減衰挙動の観
測では、パルス X線により試料を励起した。 

67.4 keV の入射 X 線に対する応答特性を調査する
ために、合成したシンチレータを搭載したシンチレ
ーション検出器を構成し、その検出信号の波高スペ
クトルを測定した。また、発光量を推算するために、
市販の鉛添加プラスチックシンチレータである EJ-

256の波高スペクトルも同様に測定した。 

 

3   結果および考察 

ポリスチレンホストの励起波長に対応する 250 nm

励起での蛍光スペクトルにおいては、butyl-PBD に

帰属される発光帯が 340～430 nm の範囲で観測され

た。これに加えて、ペロブスカイト量子ドットに対

応する発光帯が、P-450、P-480、および P-510 添加

試料において、それぞれ 450～465、480～490、およ

び 530 nmに発光帯が観測された。表 1の発光波長よ

りも長波長側に量子ドットの発光帯が観測されたの

は、自己吸収によるものであると推察される。また、

X 線照射によるラジオルミネッセンススペクトルに

おいては、量子ドット由来の発光帯のみが、P-450、

P-480、および P-510 添加試料において、それぞれ

465、490、および 510 nmに観測された。 

蛍光およびシンチレーション減衰挙動については、

量子ドット無添加の試料では見られなかった、数十

ns の減衰時定数の成分が観測された。このことは、

自己吸収によるものと推察されるが、今後、量子ド

ット濃度を変化させた試料での計測が必要である。 

検出信号の波高スペクトルを計測し、それを市販

の鉛添加プラスチックシンチレータである EJ-256と

比較することにより、シンチレーション収率および

67.4 keV の X 線の検出効率を求めた。量子ドット添

加により検出効率は顕著に向上したものの、その値

は EJ-256と同じ程度であり、またシンチレーション

収率も 2000 光子/MeV 程度と、非発光ナノ粒子添加

の場合よりもむしろ低い値となった。これらの結果

は、量子ドット添加における自己吸収の回避策など

が必要であることを強く示唆するものである。 

 

4   まとめ 

ペロブスカイト量子ドット添加プラスチックシン

チレータの開発を実施し、放射光 X 線の検出特性を

評価した。現状では、おそらく自己吸収の影響によ

り、高速応答性およびシンチレーション収率の双方

で満足いく結果が得られておらず、添加方法の最適

化が今後必要である。 
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