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研究成果の概要（和文）：本研究では、超放射を利用することにより、サブナノ秒の減衰時定数を持ちながら、なおか
つ高効率な発光を示すシンチレータ材料の開発を目指した。具体的には、既に光励起にて超放射が観測されているテト
ラセンを用い、その単結晶を育成してシンチレータとした。短パルス電子線励起によるシンチレーション時間プロファ
イル測定の結果、テトラセン結晶のシンチレーションの減衰時定数は数ナノ秒であり、サブナノ秒という目標は達成さ
れなかったものの、非常に高速な応答の達成に成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we aim at developing fast scintillation materials having 
subnanosecond decay time constant of scintillation using superradiance. We have chosen tetracene as a 
candidate compound, for which suparradiance has been observed under pulsed laser irradiation. We have 
grown single crystals of tetracene with evaporation method. Temporal profiles of scintillation were 
measured using a pulsed electron beam as an excitation source. The observed decay time constant of the 
scintillation of tetracene was on the order of nanoseconds. Unfortunately, subnanosecond decay time 
constant has not been achieved, fast scintillation was achieved using tetracene.

研究分野： 放射線物理化学
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１．研究開始当初の背景 
 
超放射とは、Dicke により 1954 年に提示

された概念であり（R.H. Dicke, Phys. Rev., 
1954）、複数の分子（原著論文では原子）に
広がるコヒーレントな励起状態からの発光
では、その放射寿命が劇的に短縮されるとい
う理論的予見であった。その後、超放射は、
色素会合体を初めとする多くの物質系で観
測されてきた。 
 超放射の特徴は、次の２点にまとめられる。 
（１） 一光子の吸収に対応する励起状態が、
複数の分子にコヒーレントに広がる場合、そ
の分子数に応じて放射寿命が短くなる。 
（２） （１）の状態の生じうる材料につい
て、励起密度が大きくなると、それに応じて、
さらに放射寿命が短くなる。 
 申請者は、この特徴①が、シンチレータ材
料開発に利用できると着想した。即ち、コヒ
ーレンスの保たれる分子数（≒コヒーレント
長）の大きい系では、発光寿命の非常に短い
材料が開発可能である。さらに、このような
系をシンチレータとして利用した場合、特徴
（２）では、励起密度（あるいは LET）に応
じた発光寿命が観測されることとなり、重粒
子線や中性子の検出における選択性を生じ
させることが可能となる。このような観点か
ら、超放射を用いたシンチレータ材料作製を
試みる。 
 本研究の特長は、超放射という発光機構を、
シンチレータ材料開発において利用する点
である。通常の発光機構との比較を図１に示
す。コヒーレントな自発放出過程という発光
機構を、シンチレータ開発に導入する点が、
本研究の斬新性・チャレンジ性の中心である。
現在までに、放射線励起により、コヒーレン
トな励起状態が生じたとする報告は存在し
ない。また、放射線励起により、レーザー励
起の場合と同様のコヒーレントな励起状態
が生成することは、必ずしも自明ではない。
これらの不明点があるにも拘わらず、本研究
が成功した場合には、飛躍的な応答速度の向
上が実現すると期待される。 
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図１ 超放射の模式図 

 
 なお、本研究の最終的な目的は下記のもの
である。発光材料における蛍光の減衰寿命は、
通常、放射（発光による励起状態の減衰）と
無放射（発光せずに減衰）の２つの過程によ
る減衰挙動を反映したものである。多くの場
合、短寿命発光は顕著な無放射過程に起因す
る。この事情は、発光材料の一種であるシン

チレータにおいて当てはまる。即ち、短い発
光寿命と大きな発光量とが望まれるシンチ
レータでは、この２つの性能指標にはトレー
ドオフが存在することとなる。 
本研究が成功した場合、シンチレータの放射
寿命の大幅な短縮が可能となる。これは、上
記のトレードオフが克服され、短い発光寿命
と大きな発光量とが両立することを意味す
る。本研究では色素会合体などを主要な研究
対象とし、光励起下でのその発光寿命は数十
～数百ピコ秒である。同様の発光寿命がシン
チレーションでも期待されるため、サブナノ
秒の寿命を持ちながら発光量の大きなシン
チレータ材料開発が可能となる。これは、シ
ンチレーション検出器を用いた時間分解測
定において、時間分解能の飛躍的向上につな
がる。さらに、励起密度に応じた発光寿命の
変化が観測されれば、重粒子線や中性子によ
るイベントを検出信号波形に応じて弁別可
能となり、関連分野への波及効果は非常に大
きい。 
 
２．研究の目的 
  
 研究期間内に明らかにし、達成することは、
次の２点である。 
 
（１） 放射線励起による超放射の観測 
光励起の場合と放射線励起の場合、および

低 LET と高 LET の場合について、それぞれ
発光特性を比較し、放射線励起で生じる超放
射の特徴と励起密度依存性を抽出する。 
 
（２） サブナノ秒の発光寿命を持つ超高速

シンチレータ開発 
 超放射による発光に基づくシンチレータ
材料を、色素会合体単結晶という形で開発す
る。既往の色素会合体の発光特性に関する研
究では、発光寿命として数十～数百ピコ秒が
報告されている例が多い。そのため、サブナ
ノ秒のシンチレーション寿命が予見される。 
 
３．研究の方法 
 
 これまでに、光励起下での超放射の報告の
あるテトラセンを対象として研究を行った。
その単結晶の作製手順を以下に示す． 
（１） 50 ml スクリュー管瓶にて，テトラ
セン粉末をDMF溶媒中に溶かし飽和溶液を作
製，アルミ箔で全体を覆った。 
（２） ウォーターバスで 40℃から 5℃/hr
で 10℃まで徐冷し，10℃で一晩保持した。 
（３） 50 ml スクリュー管瓶にて，テトラ
セン粉末をトルエン溶媒中に溶かし，飽和溶
液を作製，アルミ箔で全体を覆った。 
（４） （２）の手順で得られた単結晶を取
り出し，（３）の飽和溶液中に入れ，（３）の
手順と同様にウォーターバスで40℃から 5℃
/hr で 10℃まで徐冷し，10℃で一晩保持する
ことにより結晶成長させた。 



 
溶液中における単結晶は溶媒選択により

結晶の形状が異なり，以前の実験で DMF 溶媒
により作製した単結晶は針状，トルエン溶媒
により作製した単結晶は膜状に析出した．測
定に際しては，サイズの大きい単結晶が望ま
しいため，針状の単結晶を種結晶として，太
くする目的で、トルエン溶液中で結晶成長さ
せた． 
作製した単結晶について電子線励起シン

チレーションプロファイルを測定した．測定
は東京大学大学院工学研究科付属原子力工
学研究施設の電子線形加速器を用いた．実験
装置の概略図を図２に示す。 
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図２ 電子線形加速器を用いたシンチレー

ション時間プロファイル測定系の模
式図 

 
電子線加速器（e-LINAC）を用いてパルス

幅約 30ps（含む jitter）に圧縮した約 60pC
のパルス電子線を励起源とし，そこから発射
された35MeVの電子線により発光が起こった．
この電子線誘起発光を立ち上がり時間約
300ps の光電子増倍管（浜松ホトニクス社の
R3809U-50）で計測した．光電子増倍管から
の信号は，帯域 1.5GHz のデジタルオシロス
コープ（HP社製，infinium 54845-A）で直接
保存した． 
 
 
４．研究成果 
 
 テトラセン結晶の蛍光スペクトルを図３
に示す。既報の蛍光スペクトルと比較しても，
エキシマー発光を示唆するピークが観測さ
れなかったため，今回作製した単結晶では、
エキシマー発光は蛍光に寄与していないこ
とが分かる． 
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図３ テトラセン結晶の蛍光スペクトル 

 
次に、テトラセンの電子線励起シンチレー

ション時間プロファイルを図４に示す。 
 

 

 

図４ テトラセンの電子線励起シンチレー
ション時間プロファイル 

 
 ナノ秒程度の非常に高速な成分と、数ナノ
秒の減衰時定数と見積もられる成分とが観
測された。ここでは、電子線のエネルギーが
35 MeV と非常に高く、物質中ではチェレンコ
フ光が発生する条件での実験となっている。
そのため、高速成分（特に 5 ns 以下のデー
タ）については、チェレンコフ光の混入によ
る影響が不可避であると判断されるため、5
～50 ns の範囲で単一指数関数的な減衰挙動
に基づいてフィッティングを行い，減衰時定
数を求めた．テトラセンの各温度における減
衰時定数を以下の表１に示す． 
 

表１ 各温度での減衰時定数 
温度[K] 減衰時定数[ns] 

40 7.1 
80 6.8 
150 5.7 
230 5.6 
300 5.9 

 
 ナノ秒程度の非常に高速な減衰時定数が、
どの温度でも得られた。光励起による蛍光の
減衰時定数の既報のデータでは，蒸着法によ
り作製した固体薄膜多結晶では 55 ns，トル
エン溶液中でのテトラセン単量体では4.2 ns
であった。したがって今回作製した単結晶は
単量体と似た発光挙動を示すと言える。現状
では残念ながら、サブナノ秒の減衰時定数を



得ることはできず、また超放射であることを
示す明確なデータも得られなかったものの、
高速な減衰挙動を示す材料開発の有力な指
針となりうることは確認されたといえる。 
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