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飛跡構造計算に基づく無機シンチレータ発光強度の予測

国立研究開発法人日本原子力研究開発機構　 小川達彦∗,佐藤達彦
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A method to predict the response of inorganic scintil-
lators exposed to various particles with consideration
for quenching effect is developed. The light yield of
inorganic scintillators is proportional to the deposited
energy in the first order approximation, but in case of
radiation with high energy deposition density, the light
yield is suppressed owing to the quenching effect. In this
study, the light yield was predicted by a combination of
following three processes, (1) topological arrangement
of energy deposition calculated by a track-structure
calculation code, (2) energy transfer between the excited
molecules based on dipole interaction, (3) non-radiative
de-excitation of the molecules at highly excited states.
The accuracy of the developed model was well verified by
the earlier experimental data.

Keywords: inorganic scintillators, quenching, track-
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1 はじめに

シンチレータは放射線によって付与されたエネル
ギーを光として放出する物質であり，サーベイメー
ターや実験用測定器などとして広く普及している．シ
ンチレータは結晶自身やそこに添加された蛍光物質の
電子が放射線により励起され，これが脱励起するとき
に数 100 nmの波長をもつ光を放出する．シンチレー
タの中でも NaI(Tl)，CsI(Tl)，BGOなどの無機シンチ
レータは，高い原子番号と密度により，高い放射線阻
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止能を持つため，高エネルギーの放射線を完全に停止
するような測定に有効である．
シンチレータに入射した放射線のエネルギーを知る
ためには，発光量とエネルギー付与量の関係をあらか
じめ調べておき，計測で得られたシンレータの発光量
をそれに基づいて変換する方法が一般的である．シン
チレータの発光は，入射した放射線によって励起され
た電子の脱励起によるため，発光量は第一義的には励
起された電子の数に比例するとみなせる．ただし，エ
ネルギー付与が高密度になると，付与されたエネル
ギーに対する発光量が少なくなることも知られてお
り，これをクエンチング効果と呼ぶ．クエンチング効
果を考慮したエネルギー付与量と発光量の関係式は，
Birksの式1) が最もよく知られており，以下の式であ
らわされる．

dL
dx
= S

dE
dx

1 + kB dE
dx

, (1)

ここで，dL/dxは単位長さの粒子飛跡当たり生じる発
光量，S は自己クエンチングなどで決まる規格化係数，
k は粒子が失ったエネルギーを電子がどれくらい受け
取るかを決める伝達係数，Bはエネルギー付与当たり
にクエンチングに寄与する因子が生成する量を決める
比例係数，dE/dxは線エネルギー付与（LET）である．
なお Birksの理論は有機シンチレータへの適用を前提
としており，クエンチングに寄与する因子の候補とし
て，放射線による損傷で非放射的に脱励起するように
なった蛍光体分子を挙げている．この式の特徴は，規
格化定数を除いて実質的に一つのパラメータ（kB）し
かないことと，LETの一価関数として発光量が表され
ているということである．この kBはシンチレータの
種類によって異なるが，粒子種やエネルギーによらず
一定であるため，LETが異なる複数の粒子線に対して
発光量を測定すれば kBが決定でき，普遍的に発光量
を予測できる．この式は，陽子線や高エネルギー重イ
オンなどによる発光応答をよく再現できるため，広く
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使われている．しかし，光子のように LET が定義で
きない粒子にはそもそも式を適用できないうえ，陽子
や重イオンは同じ LET であれば，粒子種や運動エネ
ルギーが異なっても同じ発光量が得られなければなら
ない．クエンチングはエネルギー付与の空間的分布に
よって発生しているが，LETは動径方向のエネルギー
付与分布密度を考慮できないことから，適用性には問
題があることが予測される．実際に高 LET の重イオ
ン向けに改良版の式も提案されているが2, 3) これらも
LETの一価関数なので，同じ LETで異なる発光量が
得られたという実験結果4) を説明できない．
そこで著者らは以前の研究で5)，有機シンチレータ

に関して飛跡構造解析計算コード RITRACKS6) に基
づく励起電子の空間的配置の予測，さらにその励起電
子間に働く相互作用を Förster効果7)として計算し，さ
らに Kasha則8) に基づいて励起エネルギーが発光に寄
与することなく散逸する過程をモデリングした．この
計算を最も実験データが充実しているシンチレータの
NE-102（EJ-212）有機シンチレータに対して実施し，
先行研究の実験結果と比較した．その結果，発光量の
実験値の再現に成功し，特に Birksの式では再現でき
なかった同 LETで発光量が異なる場合も，その差異を
再現することに成功した．
本論ではその方法論を発展させ，無機シンチレータ

の NaI(Tl)や CsI(Tl)，BGO等に適用し，従来得られて
いる実験データの再現を行った．その結果，数 MeV
から数 GeV の陽子やイオン，1 MeV前後のガンマ線
など広い範囲で発光量を再現することに成功した．

2 計算方法

本研究で対象とする無機シンチレータは，さまざ
まな粒子による発光量の測定値が報告されている
CsI(Tl)，NaI(Tl)，BGO の三種類とした．本研究では
以下の過程を考慮することにより発光量を計算する．
まず，γ線や荷電粒子の照射を受けたこれらのシンチ
レータ内部では，光電子や δ 線として電子線が発生
し，その電子はシンチレータ中の電子と散乱を繰り返
して，二次電子を生じながら熱化していく．この熱化
した電子が，NaI(Tl) や CsI(Tl) においては Tl の作る
蛍光準位に到達し，BGO では正孔と束縛し自己束縛
励起子を生じ，その電子が脱励起することで発光を生
じる．こうした発光準位にある電子同士が，物質内の
遮蔽が無視できるほど近くにあった場合，有機シンチ
レータにおける Förster Resonance Energy Transferのよ
うな双極子相互作用により，エネルギーが受け渡され

ると考える．この時，エネルギーを渡した方は励起エ
ネルギーを失って基底状態に遷移し，エネルギーを受
けとった側は，より高位の状態に遷移する．しかし，
Kashaの法則によれば，高位の励起状態は非放射的に
第一励起状態に遷移しやすく，仮にこの遷移により光
子を発しても，シンチレータの信号検知系と波長が整
合しない限り信号には寄与しないため，無視できる．
こうして起こる非放射性遷移によるエネルギーの熱的
散逸がクエンチングであると仮定した．
電子間の相互作用は NaI(Tl) と CsI(Tl) の場合，蛍
光準位に達する前に起こっていると考えられる．それ
は，電子間の相互作用距離が後述の分析によると 2 nm
前後であり，蛍光準位を担う Tlの原子間距離と同等か
それ以上に長いためである．蛍光準位に達してからで
はお互い遠すぎて，相互作用しなかったはずである．
一方 BGOにおいては，電子の相互作用と自己束縛励
起子形成の順序は明確でないが，Itohらの研究9) によ
るとエネルギーの付与密度によって自己束縛励起子が
相互作用し変化することから，相互作用は自己束縛励
起子を形成してから起こっていることが示唆される．
更に，蛍光準位や励起子の寿命は発光の立下り（数
100ns程度）程度なので，消光がそれより速ければエ
ネルギー付与密度に依存した消光の時間挙動が，発光
の減衰波形に現れると期待され，そうした計算にも本
手法は活用できる可能性がある．
このエネルギーの散逸は電子間のエネルギー移行以
外が担っている可能性も否定できないが，本研究で扱
うシンチレータにおけるクエンチングは多くの実験で
確かめられているので，格子欠陥のような大きな個体
差を伴うものとは考えにくい．また，発光を阻害する
特定の分子状態（損傷など）が特定されているわけで
はないこと，以降の解析では nmスケール内に複数存
在しないとクエンチングの実験値は再現できないこと
から，このように仮定した．一方，近距離の電子間の
エネルギー移行だとすると，双極子相互作用以外に交
換相互作用のような，より短距離の相互作用の影響も
考えられる9, 10)．この場合相互作用の距離依存性は，
双極子相互作用が距離の 6乗の関数で表されたのに対
し，交換相互作用は距離の指数関数に従って減衰する．
近距離ほど相互作用が強くなる本計算の趣旨は変わら
ないため，ここでは双極子相互作用を仮定して計算す
るが，交換相互作用が支配的だった場合，この距離依
存性は将来的に修正の必要があるかもしれない．
上記の過程を計算するためには，電子の熱化までを
追跡する輸送計算により，ナノメートル単位での電子
の空間的配置を知る必要がある．放射線輸送計算コー
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ドの多く（MCNP11)，EGS12) 等）は 1 keVまで輸送で
きるが，1 keVの電子は水中でも 40 nm程度運動する
ため13)，ナノメートル単位の電子の配置を計算するに
は数 eVまで電子を追跡できる別の計算コードが必要
である．また，PHITS14) のような電子の熱化が計算
できる放射線輸送計算コードでも，陽子や重イオン
が物質中で二次電子を散乱する初めの過程が汎用的
に計算できないものは，ここでは使用できない．そこ
で本研究では，ヘリウムから金までの重イオンや，電
子，陽子などさまざまな入射粒子を扱うことができ
る RITRACKS6) コードを使用した．この飛跡構造解
析コードは，δ線や二次粒子として生じる電子が媒質
中の電子と散乱を繰り返しながら，数 eVに達するま
での過程を明示的に二体衝突の繰り返しとして再現
する．
電子の熱化を計算したら，次は電子間のエネルギー

の移動が問題である．双極子相互作用によりエネル
ギー移動が起こる確率は，相互作用する電子間の距離
に依存し，式 (2)で表される

p(r) =
1

1 +
(

r
Ri

)6 , (2)

ここで rは相互作用する電子間の距離であり，Ri は相
互作用の強さを示す物質固有の定数である．電子間の
距離が Ri と等しいときに，相互作用確率が 50 %にな
る．有機シンチレータの場合5) は Ri を Förster半径と
したが，その場合は一般に式 (3)

Ri =
9Q0Ln(10)
128π5n4NA

κ2J, (3)

で計算され，実測値は多くの物質で 2 nm–6 nm であ
る15)．ここで，Q0 は分子の蛍光量子収量，nは媒体の
屈折率，NA はアボガドロ数，κは相互分子配向，J は
蛍光分子の発光スペクトルとそれを吸収する分子の吸
光係数の積である．本研究で扱うシンチレータの場合
は，この距離の測定値や理論値が存在しないため，複
数の値を試した．
具体的な計算手順は以下の通りである．まず飛跡

構造解析コード RITRACKS6) により，エネルギー付
与点の xyz 座標，その点に落ちたエネルギーを計算
する．統計誤差を下げるため，入射粒子 5000個に対
して Monte-Carlo 計算の乱数を変えて計算を行った．
入射粒子の種類やエネルギーは実験値に合わせるが，
RITRACKS は入射粒子が荷電粒子の場合，媒質中で
の連続的なエネルギー低下を考慮できないので，入射
時より低いエネルギーでも計算し，厚みで重みをつけ

て異なるエネルギーでの結果を足し合わせる．公式リ
リースである RITRACKS Ver. 3.06は，原子番号が 28
（Ni）以下のイオンしか輸送できないため，原子番号
84（Rn）まで輸送できる RITRACKS Ver. 3.116)を使用
した．ただし，RITRACKS は放射線生物学用のコー
ドであるため，水中の粒子輸送計算を前提とする．無
機シンチレータに適用するため以下の換算を行った．
シンチレータの構成原子と密度から計算される電子密
度を d とし，水の電子密度を dw とすると，電子の衝
突頻度は d/dw 倍になる．そのため，RITRACKSの計
算結果として得られる座標間隔をすべて dw/d倍する．
また，エネルギーの最終的な付与は水のさまざまな電
離モードとして記録されるので，無機シンチレータに
適用するため計算結果を以下のように解釈した．本研
究で対象とするシンチレータの発光スペクトル中心は
415 nm–565 nmであり，それに対応するエネルギーは
2.19 eV–2.98eVである．したがって，水における 1b1

（8.76 eV），3a1（12.1 eV），1b2（16.8 eV），2a1（32.2 eV），
1a1（40.0 eV），DEA(解離性電子付着，7 eV–14 eV 程
度）の電離は，シンチレータにおいてもすべて発光に
寄与するとして同等に扱う．一方で回転や振動モード
は，電離に寄与しないと考えられるため，ここでは無
視した．
上記の計算を行って得られる蛍光準位の電子数と蛍
光収率から，発生する光子の絶対量を得ることができ
る．また 1MeVの光子に対する発光量に対して規格化
することで，一般的な発光量の単位（photons/MeV）に
換算することもできる．ただし以下で比較対象とする
実験値の発光量は，光電子増倍管などにより実験ごと
に増幅された電気信号の強さなので，発光量を入射粒
子の種類やエネルギーに対して計算し，相対値として
比較した．

3 実験結果との比較

発光量を計算するにあたり，唯一不明なパラメータ
は式 (2)の相互作用距離 Ri である．上述の通りこの値
は測定値がないため，いくつかの値を仮定して発光量
を計算し，実験値と比較を行った．この結果，実験値
を最もよく再現した値を，そのシンチレータの Riとす
る．CsI(Tl) の発光量を例に，Ri に対する発光量の応
答を調べた結果を示す．Figures 1–3は，Ri = 1.5 nm，
2.0 nm，3.8 nmの 3パターンで発光量を計算し，実験
値17) と比較した結果である．
有機シンチレータにおける最低値が 2.0 nm であっ
たことを参考にして，2.0 nmを試した場合が Fig. 2で
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Figure 1. Comparison of calculated and mea-
sured light yield of CsI(Tl). Ri = 1.5 nm.

Figure 2. Comparison of calculated and mea-
sured light yield of CsI(Tl). Ri = 2.0 nm.

ある．陽子，4He に対する再現性は良い一方，12C の
100 MeV以下での再現性が悪い．そこで，Riを 1.5 nm
に下げて計算したところ Fig. 1のようになり，この結
果が最適であった．逆に Fig. 3 のように Ri が大きい
と，12Cだけでなく 4Heでも低エネルギーで再現性が
悪化する．

Figure 3. Comparison of calculated and mea-
sured light yield of CsI(Tl). Ri = 3.8 nm.

陽子はエネルギー付与密度が低いため，発光に寄与
する電子間の距離が遠く，上記の範囲で Riを変えても
電子間の相互作用はほとんど起こらない．一方炭素等
の重いイオンはエネルギー付与密度が大きく，特にこ
のエネルギー領域ではエネルギーが低いほど高密度に
エネルギーが付与される．そのため Ri が大きいと電
子間のエネルギー移行が起こりやすくなり，クエンチ
ングの原因となるエネルギーの非放射的な放出が増え
る．結果として，Ri が高いほど，低エネルギーでの発
光量が強く抑制される．このように，低速で重いイオ
ンほど Riが発光に影響しやすいことから，これ以降の
条件では最も重いイオンで結果を再現するよう Ri を
選択した．

Figures 4, 5 は NaI(Tl) に光子と重イオンをエネル
ギーを変えて照射した結果17, 18) の比較である．γ線は
LETが定義できないため，Birksの式が適用できない
が，このグラフに示すように本研究の手法では発光量
を計算することができ，エネルギーに対する発光量の
応答を良く再現している．γ線の場合は，光電効果や
Compton効果で反跳される電子によってエネルギーが
付与されるため電離の密度は低く，発光量はほぼエネ
ルギーに比例する．しかし Fig. 6のように詳細に比較
すると，エネルギーが低いほど付与エネルギー当たり
の発光量が低下する．Moszynskiら19)や，越水ら20)も
指摘するこの非線形性は，本手法でも再現できること
が示唆された．
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Figure 4. Comparison of calculated and mea-
sured light yield of NaI(Tl) exposed to photons
and ions. Ri = 3.8 nm.

Figures 4, 5で Ri は 3.8 nmが最適であった．エネル
ギー付与密度が大きく異なる重イオンと光子で，同じ
Ri 値を使えたことは，本手法の妥当性を支持する結果
である．

Figures 7, 8は BGOに重イオンを照射した際の発光
量を実験21, 22) と計算で比較したものである．この場
合実験値を再現するRiは 2.5 nmで，ここでも Fig. 7，8
がどちらも同じ手法とパラメータで再現できたことは
重要である．というのは，前者は数 10 MeV–100 MeV
の重イオンに対するデータ，後者は GeV 前後の重イ
オンに対するデータであり，エネルギー付与密度が
大きく異なるからである．このことは，本手法がイオ
ン種に対する普遍性はもちろん，エネルギーにもよら
ず，普遍的に適用できることを示している．これ以上
のエネルギーでも，エネルギー付与密度はさらに低下
することからクエンチングは弱くなり，高い再現性は
維持されると見込まれる．一方，これより低いエネル
ギーではシンチレータの有感領域に達するまでに放射
線は止まってしまうため，実用上の意味は乏しい．し
たがって上記の比較から得られる結論は普遍的なもの

Figure 5. Comparison of calculated and mea-
sured light yield of NaI(Tl) exposed to protons
and ions. Ri = 3.8 nm.

Figure 6. Calculated light yield of NaI(Tl) ex-
posed to photons normalized to incident (de-
posited) energy. Ri = 3.8 nm.

と見込まれる．

4 結論

無機シンチレータの γ線や重イオン照射に対する発
光量を，飛跡構造計算と双極子相互作用によるエネル
ギー輸送，そして Kasha則に基づく非放射的脱励起を
考慮することで，再現することに成功した．特にエネ
ルギーの低い重イオンはエネルギー付与密度が高く，
付与されたエネルギーに対して発光量が抑制される
が，そのような発光量を広範な条件で本手法は再現す
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Figure 7. Comparison of calculated and mea-
sured light yield of BGO exposed to protons and
ions of a few MeV. Ri = 2.5 nm.

Figure 8. Comparison of calculated and mea-
sured light yield of BGO exposed to ions of a
few GeV. Ri = 2.5 nm.

ることができる．本手法は LET の関数として発光量
を計算する Birksの式のような手法とは異なり，LET
の定義できない光子にも適用可能な上，LETが同じで
も発光量が異なる粒子の場合，その違いをエネルギー

付与分布に基づいて考慮できる．
電子間の相互作用距離に関するパラメータ Ri は入
射粒子によらない物質固有の定数と考えられるが，有
機シンチレータの Förster 半径のように測られている
場合は限られるため，本研究で取り上げた無機シンチ
レータでは実験結果からフィッティングにより決定し
た．しかしその結果，各シンチレータ種に対して単一
の値で異なる粒子種とエネルギー領域に対する実験値
を再現することができ，本手法の妥当性を支持する結
果が得られた．
本研究を応用すれば，シンチレータ検出器の応答予
測ができるだけでなく，蛍光準位の電子が強く相互
作用する蛍光体を使うことで，粒子種やエネルギーに
よって応答が大きく変わるシンチレータを開発するな
ど，検出器開発にも役立てることが可能である．
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