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第 1章 序論 
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第 1章 序論 

 

本章ではダイヤモンド放射線検出器の特長、応用が期待されている分野の例として核融

合プラズマ診断用 DT中性子エネルギースペクトロメータについて説明したのち、既存ダイ

ヤモンド放射線検出器の課題について述べる。次に先行研究から、ダイヤモンド本来の持

つ特性を引き出し過酷環境下で動作可能な検出器を実現するために最重要である電子の電

荷キャリア輸送特性改善方針を提案する。最後に本論文の構成について述べる。 

 

1.1研究背景 

1.1.1ダイヤモンド放射線検出器の特長 

ダイヤモンド放射線検出器は 5.5 eVのワイドギャップによる高温動作[1,2]、低漏れ電流、

高い絶縁破壊電界強度、可視光不感等の特長を持つ[3]。また、共有結合による優れた中性

子耐性( >10
14 

fast neutron/cm
2
)[4]を有し、高移動度・高飽和ドリフト速度による高速応答性

[5,6]も持つ。これらの特長からダイヤモンド放射線検出器は高温・高放射線場等の過酷環境

で使用可能な放射線検出器として応用が期待されている。表 1.1には放射線検出器に関わる

ダイヤモンド、シリコンの物性値をまとめた。 

過酷環境での放射線計測例として核融合プラズマからの DT中性子計測がある。ダイヤモ

ンド放射線検出器は上記の特長に加え閾値を持った高速中性子との 12
C(n,α)

9
Be 反応を利用

することでプラズマイオン温度評価用の DT 中性子エネルギースペクトロメータ[7, 8]とし

ての応用が期待されている。 

 

 

表 1. 1ダイヤモンド放射線検出器の特長 

特性 diamond Si 

バンドギャップ(eV) 5.5 1.12 

移動度(cm/V・s) 電子 

             正孔 

4500[5] 

3800[5] 

 

 

絶縁耐圧(V/cm) 10
7
 3x10

5
 

抵抗(Ω) >10
11

 2.3x105 

密度(g/cm
3
) 3.52 2.33 

原子番号 6 14 

比誘電率 5.7 11.9 

原子のはじき出しに必要なエネルギー (eV/atom) 43 13-20 

ε 値(eV) 11.8-13.1[9, 10, 11] 3.6 
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1.1.2ダイヤモンド放射線検出器による DT 中性子エネルギースペクトロメータ 

核反応により発生した中性子はプラズマとほとんど相互作用せずにプラズマの外へ飛び

出す。発生する中性子のエネルギーは核反応以前のイオンの並進速度を反映したものとな

る。イオン温度 Tiが等温マクスウェル分布の場合その半値幅は近似的に 

 

∆E (keV) ≅  177√𝑇𝑖(𝑘𝑒𝑉)   𝐷𝑇 𝑛𝑒𝑢𝑡𝑟𝑜𝑛 

 

であらわされ[12]、生成した中性子のエネルギーを測定することによりプラズマのイオン温

度計測が可能となる。単結晶ダイヤモンド放射線検出器では閾値を持った 12
C(n, α)

9
Be反応

を利用する。 

 

𝐶 + 𝑛(14.1𝑀𝑒𝑉) →  12  𝐵𝑒9 + 𝐻𝑒2
4   

 

この反応は 5.7MeVの吸熱反応であり、8.4MeV に中性子のエネルギー拡がりを反映した

α粒子と 9
Beによる核反応ピークが検出される。また、2MeVにわたって競合する核反応が

無いため 50keV までのプラズマイオン温度計測が可能である[13]。また、ダイヤモンド放射

線検出器は測定素子が数 mm 角と小さく、複雑な機構を要さないため空間制限のある核融

合装置においても設置が容易であり、アレイ化により従来装置よりも小さな体積で空間分

布計測を行うことも将来的に見込める。 

Joint European Tours (JET) 等の核融合装置においては商用のシリコン表面障壁半導体検

出器の使用が試みられてきた。ところが、10
11

-10
12

 neutrons/cm
2の中性子照射により波高値

が低下することが報告されている[14]。International Thermonuclear Experimental Reactor 

(ITER)ではさらに高い中性子フルエンス下での動作が求められる。磁場閉じ込め核融合装置

では一旦運転が行われると検出器の交換を頻繁に行うことができないため、放射線耐性に

優れた検出器が必要とされる。ダイヤモンドはシリコンと比較し、低原子番号に伴い核反

応生成物の原子番号が低く、原子のはじき出しに必要なエネルギーが小さく、吸収線量も

少ない。これらの特長からシリコンの 100倍以上の中性子耐性を有する。Pillonらによると

ダイヤモンド放射線検出器は2 x 10
14

 neutrons/cm
2 の14MeV中性子照射に対してもエネルギ

ースペクトル形状が変化しないことが確認されている[15]。この値は検出器設置位置におけ

る ITER運転の 1年分以上の中性子フルエンスに相当する。またダイヤモンド検出器は可視

光不感であり、シリコンよりも低い原子番号により γ線感度が低いという特長も併せ持つ。 

上記のようにダイヤモンド放射線検出器は 14MeV中性子エネルギースペクトロメータと

して理想的な特長をもつ。ITER における使用を想定した場合、12
C(n, α)

9
Be反応ピーク分解

能:2%台、動作温度 150 度、中性子フラックス: 10
9
 neutron/cm

2・s 以上、検出効率:1x10
-3

 

count/(neutron/cm
2
)が求められる。12

C(n, α)
9
Be反応ピーク分解能についてはこれまでにロシ

ア製天然ダイヤモンドによって最高で 2.15%の分解能が達成されている。しかしながら、天
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然ダイヤモンド放射線検出器のうち、エネルギースペクトロメータとしての要件を満たす

ものは数例しか報告されていない[16]。これを解決するため人工ダイヤモンドを用いた放射

線検出器開発が進められてきた。 

 

1.1.3ダイヤモンド放射線検出器動作原理 

ダイヤモンド放射線検出器は半導体検出器に分類される。使用されるもののほとんどが

不純物の少ないイントリンシックダイヤモンドであり、動作原理は固体電離箱と同様であ

る。図 1.1に動作原理の概要を示す。放射線によりエネルギーが付与されると電子・正孔対

が生成、電極間にかかる電界により電荷キャリアが流動する。これを打ち消す形で発生す

る誘導電流を信号として観測する。電流パルスの観測により ToF 計測を、エネルギー付与

に比例した誘導電荷量分布測定によるエネルギー分析が可能である。検出器構造はダイヤ

モンドを電極で挟み込んだプラナ構造が一般的である。そのきわめて単純な構造から、移

動度、キャリア寿命等の電荷キャリア輸送特性が検出器特性を決定する。 

結晶中に電荷捕獲準位が存在すると電子・正孔が捕獲される。これにより出力信号の低

下や結晶内での分極効果による内部電界の低下等が引き起こされる。DT中性子エネルギー

スペクトロメータを想定した場合、検出効率と中性子フラックスから数～10kcps の高計数

率下で動作が求められる。このためわずかな電荷捕獲が検出器の安定動作に対して致命的

となる。また、電荷捕獲準位の存在により高温環境動作において漏れ電流の増加も引き起

こされる。これらの問題を解決し過酷環境下で安定動作可能な検出器の実現には欠陥・不

純物の極めて少ない理想的なダイヤモンドが必要とされる。 

 

 

図 1. 1ダイヤモンド放射線検出器動作原理 
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1.1.4単結晶 CVDダイヤモンド放射線検出器と作製方法 

前節で述べたように過酷環境で動作する検出器の実現には欠陥・不純物の極めて少ない

理想的な単結晶ダイヤモンドが必要とされる。近年では結晶成長技術の向上に伴い、化学

気相成長法(CVD: Chemical Vapor Deposition)、とりわけ不純物の少なさから無電極放電

が可能なマイクロ波プラズマ CVD 法で得られたダイヤモンドの使用が主流となっている。

ダイヤモンドの分類、合成方法、キャリア輸送特性については Appendix A、Bにまとめた。 

単結晶 CVD ダイヤモンドは単結晶ダイヤモンド基板上へのホモエピタキシャル成長に

より得られる。放射線検出器用途においてはノンドープダイヤモンド成長層を自立膜とし

て使用することが多く、下地基板から成長層を自立膜とする方法には一般的にレーザー切

断が用いられる。この方法は成長層をレーザーにより切断・機械研磨することで所望の厚

みを得る[17]。特別な前処理を必要とせず、ダイヤモンドの種類によらず適用できる。しか

しながら、100マイクロメートルオーダの切りしろを要する。成長率が数μm/h 程度の気相

成長においてこれは大きな損失である。 

一方、北海道大学では産総研関西センター協力のもとリフトオフ法によって得られたノ

ンドープダイヤモンドの単結晶 CVD 成長層を自立膜とし放射線検出器開発を行ってきた。

この方法はダイヤモンド基板に対する炭素イオン注入によるグラファイト層形成、電解エ

ッチングの組み合わせにより成長層の自立膜を得る[18, 19]。図 1.2にプロセスを示す。この

方法は切りしろが約 2μm と成長層のほとんどを利用できる非常に生産性の高い方法である。

さらに切断・研磨では作製の困難な薄い自立膜が得られる。短所としては、炭素イオン注

入を行うため、下地基板の照射損傷が成長層へ引き継がれる懸念がある。 

また、導電性ダイヤモンド上にノンドープダイヤモンドを成長させ検出器として応用す

るレイヤータイプの検出器が Kaneko、Terajiらによって報告されている[20]。ローマ大学

はこの方法を用いて DT中性子エネルギースペクトロメータ開発を行っている[15]。 

 

 

図 1. 2 Lift-off法による単結晶 CVDダイヤモンド自立膜作製プロセス 
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1.1.5既存単結晶 CVDダイヤモンド放射線検出器の電荷キャリア輸送特性 

表 1.2には先行研究で報告されている CVDダイヤモンド検出器による電荷収集効率、エ

ネルギー分解能評価結果をまとめた。多結晶 CVDダイヤモンドは粒界における電荷捕獲に

より 20-30%しか得られておらず、エネルギー計測に適さないことがわかる[21, 22]。単結

晶 CVDダイヤモンド自立膜の電荷キャリア輸送特性については、CERN 、CEA、Upsala

大学の研究グループから 英国Element Six社試料について多く報告がなされている[11, 23, 

24]。近年、シンガポールの IIa tech社からもキャリア輸送特性に優れた単結晶 CVDダイ

ヤモンドについて報告がなされている[25]。ローマ大学は Ib 基板上に成長させたレイヤー

タイプの CVDダイヤモンド[26]について、北大・産総研グループはリフトオフ法により得

られた単結晶CVDダイヤモンド自立膜の電荷キャリア輸送特性についてこれまでに報告し

てきた[27, 28]。 

これらの論文では~100%の電荷収集効率を持つと記載するものも多いが、その多くは正

孔を長距離走行させ、ダイヤモンドの ε値を 13eVとして計算している。一方、ダイヤモン

ドでは電子・正孔でキャリアの輸送特性が異なるにも関わらず、電子を長距離走行させた

場合の電荷収集効率・エネルギー分解能については Sato, Kaneko, Tsubouchiを除きほとんど

の論文が示していない[24, 27, 28]。さらに、エネルギー分解能についても多くは 1－2%台

と半導体検出器としては低く、電荷キャリア輸送特性に改善の余地があることがわかる。 

 

表 1. 2 CVDダイヤモンド検出器電荷キャリア輸送特性 

 結晶の作製元 著者 

(出版年) 

種類 厚さ 

(μm) 

正孔 電子 備考 引用文献 

     CCE 

(%) 

ΔE/E 

(%) 

CCE 

(%) 

ΔE/E 

(%) 

  

1 CEA A. Brambilla 

(2002)  

pCVD 150 40     Ref.21 

2 Shanghai Univ. Zhang 

(2004) 

pCVD 300 41 4.3    Ref.22 

3 Sumitomo J. H. Kaneko 

(2003) 

scCVD 700 - 0.4 - -  Ref.29 

4 Element Six Schmid 

(2004) 

scCVD 500 95 0.4 100 - Fig.2(b) 

より 

Ref.17 

5 Element Six M. Pomorski 

(2006) 

scCVD 300 ~100 0.31 - -  Ref.11 

6 Cividec 

(Element Six) 

F Schirru 

(2014) 

scCVD 500 ~100 1.9 - -  Ref.23 

7 Element Six F Schirru 

(2014) 

scCVD 90 ~100 1.2 ~   Ref.23 

8 Element Six Y. Sato 

(2014) 

scCVD 203 97 0.48 97 0.49  Ref.24 

9 IIa tech M. Pomorski 

(2015) 

scCVD 890 - 0.8    Ref.25 

10 Rome Univ. A. Balducci 

(2005) 

scCVD 

Layer 

type 

110 ~100 1.1    Ref.26 

11 AIST Tsubouchi 

(2012) 

scCVD 

Lift-off 

95 97 0.7 89 4.4  Ref.27 

12 Hokkaido Univ. J. H. Kaneko 

(2012) 

scCVD 

Lift-off 

44 98 3.8 92 3.7  Ref.28 
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1.1.6電荷捕獲の検出器動作への影響 

先に述べた数パーセントの電荷捕獲は高放射線場、高温等の過酷環境では検出器動作の

安定性に致命的となる。わずかな電荷捕獲準位が存在する場合、数 kcps～数十 kcpsの高計

数率下ではポラリゼーションが短時間で発生し検出器の安定動作が困難になる。さらに、

高温環境下では温度上昇に伴う捕獲準位の活性化による漏れ電流の増加が問題となる。 

ダイヤモンドは 5.5eV のバンドギャップから 500 度以上の動作が期待されているが、

Tsubota らの報告によると放射線計測用途として最も広く用いられている Element Six 社

製エレクトロニクスグレードダイヤモンドでは 100 度以上で困難となることが報告されて

いる[2]。図 1.3 には北大試料、Element Six 社製試料によるα線誘導電荷量分布測定例の

温度依存性を示す。100 度において電子・正孔ともにスペクトルが観測不能になっている。

ITERを想定した場合、既存検出器ではエネルギースペクトル計測は困難であることがわか

る。 

 

図 1. 3ダイヤモンド放射線検出器 高温下でのα線応答関数[2] 

Element Six社製試料 100度ではスペクトルが観測できなくなっている 

 

1.1.7北大でリフトオフ法により作製した単結晶 CVD ダイヤモンド放射線検出器の現状 

北海道大学では 2006 年より産総研関西センター協力のもとリフトオフ法を用いた単結

晶 CVDダイヤモンド自立膜の作製を行っている。先行研究より単結晶 CVD ダイヤモンド

の結晶品質は下地基板、メタン濃度や基板温度等の成長条件に大きく依存することが知ら

れている。これまでの問題点として Ib 基板を用いた際に成長層と下地基板の格子不整合に

よる応力割れ、成長時の異常成長の発生、基板の再利用といった問題があったが、それぞ

れ IIa基板の使用[28]。基板に対するオフ角処理[30]、そしてリフトオフ法[18]の採用により

これらをほぼ解決してきた。これらの電荷キャリア輸送特性については今野がオフ角処理

済み IIa基板上使用による電子電荷収集効率の大幅な改善を[31]、佐竹らは合成時のメタン



第 1章 序論 

7 

 

濃度・マイクロ波出力密度が電荷キャリア輸送特性に与える影響についてそれぞれ報告し、

10%から 1%までメタン濃度を変化させ、メタン濃度低下に伴い電荷収集効率が改善するこ

とを示した[32]。これは低メタン濃度成長によるダイヤモンドの結晶性向上結果とも一致し

ている。しかしながら核融合プラズマ診断に応用するには電子の電荷収集効率をさらに改

善する必要があった。 

図 1.4にはリフトオフ法で得られた試料のα線誘導電荷量分布測定結果例を示す。IIa基

板を使用し、メタン濃度 1.0%で作製した試料では正孔については膜厚～100μm の試料で

～100%の電荷収集効率が得られている。しかし、電子に対しては 3-5%の電荷捕獲があっ

た。電子に対する電荷捕獲準位を形成する要因としては窒素不純物、転位に代表される構

造欠陥、点欠陥が考えられていた。これまでに窒素不純物、転位の存在が電荷キャリア輸

送特性劣化要因となることが Lohstroh らによって定性的に示されている[33]。図 1.5 には

ElementSix 社製単結晶 CVD ダイヤモンドのプロトン照射による電荷収集効率の 2 次元マ

ッピングを示す。転位、窒素不純物を含む領域では電荷収集効率が低下しているのがわか

る。 

一方、北大製試料においてもこれまでに結晶中に転位、窒素不純物、空孔の存在がある

ことが定性的に示されていた。図 1.6には北大製試料の微分干渉顕微鏡像並びに、レーザー

顕微鏡像を示す。ステップバンチングと呼ばれる窒素不純物に起因する表面形態が観測さ

れている。図 1.7 には２次イオン質量分析法(SIMS)測定結果を示す。測定下限である 1016 

#/cm3以下であるもののステップバンチングが観測されたことからSIMS測定下限以下の窒

素不純物が残留していることが推定される。図 1.8には同試料のカソードルミネッセンス測

定例を示す。400-600nmにおいて転位に関連した Band-A発光が、500-700nmにおいては

窒素に関連した複合欠陥による発光が観測されている。さらに、575nmにおいて NV セン

ターと呼ばれる結晶内の窒素―空孔由来の発光が見られておりこれらの低減が必要であっ

た。 

 

 

図 1. 4北大製試料α線誘導電荷量分布測定例 
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図 1. 5転位、窒素不純物のある領域での電荷収集効率の低下[33] 

転位(dislocation)、窒素(Nitrogen)を含む領域で電荷周有効率の著しい低下がみられる。 

 

 

図 1. 6単結晶 CVDダイヤモンド自立膜の表面形態 

a)微分干渉顕微鏡像、b)レーザー顕微鏡像 

SIMS測定下限以下の不純物量にも関わらず 

窒素起因のステップバンチングが観測された。 
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図 1. 7SIMS測定結果 

SIMSから得られた不純物含有量は 

水素 < 1ppm, 窒素 < 0.1ppm, ホウ素:約 1ppbであった。 
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図 1.8北大製単結晶 CVDダイヤモンド自立膜 CLスペクトル 

400－700nmにおいて転位、窒素に関連した複合欠陥による発光がわずかに見られていた。 

また、575nmにおいてNV(窒素-空孔)ペアによる発光が観測されている。 
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1.2研究目的 

前節で述べたように過酷環境下で動作するダイヤモンド放射線検出器の実現には電子に

対する電荷捕獲を徹底的に低減する必要がある。そこで、本研究では生産性の高いリフト

オフ法における単結晶CVDダイヤモンドの成長条件探査によりこの改善を試みた。さらに、

作製した試料を放射線検出器とし各種プラズマ診断を念頭にした応答関数評価を行うこと

でダイヤモンド放射線検出器の核融合プラズマ診断装置への適用可能性を検討した。 

 

1.3研究手法 

電荷捕獲低減のため先行研究より報告されていた(1)窒素不純物、(2)構造欠陥・点欠陥の

低減を目指した。(1)については装置試料導入口の Oリングがリーク原因であったため、導

入口をフルメタルシールに交換することで成長中の窒素汚染低減を図った。(2)構造欠陥・

点欠陥については合成時のメタン濃度を低下させることで結晶性の向上できることが知ら

れている。検出器用途の厚膜単結晶 CVDダイヤモンドでは数%のメタン濃度が用いられる

ことが多いが、本研究ではより高純度・高品質化を目指し、装置の制御下限であるメタン

濃度 0.20-0.12%での合成を行い、各試料の電荷キャリア輸送特性評価を行った。さらに電

荷収集効率を改善した試料を用いて各種核融合プラズマ診断応用を念頭に置いた中性子、

荷電粒子の応答関数評価を行った。 

 

1.4本論文の構成 

 本論文は全 7 章で構成される。 

 第 2 章では電子電荷キャリア輸送特性改善のための単結晶 CVD ダイヤモンド合成の取

り組みについて述べる。合成時の窒素汚染低減、0.2% 近傍の低メタン濃度合成、成長温度

上昇による電子電荷キャリア輸送特性改善結果を報告する。 

  第 3 章では第 2 章で得られた試料に対して電子正孔対生成平均エネルギー、エネルギー

分解能理論限界値と実測値の補正係数である Fano因子の評価結果を報告する。 

 第 4 章では核融合プラズマイオン温度計測のための中性子エネルギースペクトロメータ

応用を目指した 14MeV 中性子に対する応答関数評価試験の結果について述べる。プラズ

マイオン温度を反映した 12
C(n, α) 

9
Be 反応に対応したピークエネルギー分解能改善につい

て述べる。 

 第 5 章では荷電交換中性粒子モニタとしての応用を念頭にした数百 keV~3MeV プロト

ン照射試験の結果について報告する。計数率に対する電荷収集効率の変化とその原因、数

十 keVの低エネルギー荷電粒子を計測する際の問題点について報告する。 

 第 6 章では高速点火方式慣性核融合における中性子 burn ヒストリモニタとしての単結

晶 CVD ダイヤモンド検出器の適用可能性を高強度 X線、DD中性子応答関数評価により実

験的に検証した結果を報告する。 

 第 7 章では研究全体の結論と今後の展望について述べる。 
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第 2章 単結晶CVDダイヤモンド電子電荷キャリア輸送特性向上への取り組み 

 

第 1 章で述べたように過酷環境下で動作するダイヤモンド放射線検出器の実現には極め

て欠陥・不純物の少ない理想的な単結晶ダイヤモンドが必要となる。本研究では生産性に

優れたリフトオフ法により高い電荷キャリア輸送特性を持つ単結晶CVDダイヤモンド自立

膜の作製を試みた。本章では窒素不純物、点欠陥・構造欠陥低減による電子電荷収集効率

改善について報告する。 

 

2.1研究目的  

研究背景については第 1 章で述べたとおりである。過酷環境下での安定動作には電子電

荷捕獲を徹底的に低減することが最重要となる。そこで本章では単結晶 CVDダイヤモンド

気相成長時の窒素不純物・欠陥低減による電子電荷収集効率改善を試みた。 

 

2.2実験 

2.2.1マイクロ波プラズマ CVD法による単結晶ダイヤモンド成長 

 マイクロ波プラズマ CVD装置(AX5250; ASTeX, 2.45GHz、定格出力 5kW)により約 3度

のオフ角をつけた 5 mm×5 mm角の炭素イオン注入済み高圧高温(HP/HT)合成 IIa型単結

晶ダイヤモンド基板上にダイヤモンドをホモエピタキシャル成長させた。図 2.1a)にはマイ

クロ波プラズマ CVD 装置試料導入口を示す。これまでに O リング回りからの大気リーク

が発生し、これが成長時の窒素汚染の原因となっていた。そこで、図 2.1b)に示すようなフ

ルメタルシールの合成チャンバーへ交換し、窒素汚染低減を試みた。到達真空度は 10-6 Torr

から 10-7Torr へ一桁改善した。直径 1 インチのモリブデンホルダーにダイヤモンド基板を

設置、基板温度を固定し、フィードバック制御により合成時の基板温度が一定となるよう

マイクロ波出力を調整した。基板温度の計測は赤外放射温度計(KTL ZERO; LEC)を用いて

サファイヤビューポート越しに測定した。マイクロ波出力は 600-1100W程度であった。 

マイクロ波プラズマ CVD法ではキャリアガスに水素、反応ガスにメタンが広く用いられ

る。成長層表面を覆う水素結合が気相中の水素原子と反応、水素原子が引き抜かれダング

リングボンドを形成、CH3ラジカルが結合しダイヤモンドが成長する。この時 sp3, sp2結

合が混在するが原子状水素がグラファイトをダイヤモンドよりも数十倍高速にエッチング

するため、結果としてダイヤモンドのみが選択的に成長できると考えられている。ダイヤ

モンドの気相成長においては結晶基板の品質、原料ガス濃度、マイクロ波出力密度等が成

長に影響を与える重要な因子であることが知られている。これらの詳細ついては Appendix 

Cにまとめた。 

結晶性の改善については先行研究により原料ガスであるメタン濃度を低くし[1]、成長温

度を高く設定することが有効であることが知られている[2]。これはステップフロー成長の

促進や原子状水素によるエッチング効果を高め非ダイヤモンド相の除去や不純物取り込み
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抑制によるものと考えられている。 

これまでに当研究グループでは基板温度 850度、メタン濃度 1.0%で気相成長を行ってき

たが、電子に対する電荷収集効率に改善の余地があった。 

本研究では 

(1)窒素汚染の低減 

(2)低メタン濃度成長 

(3)成長温度上昇 

の 3つの条件でダイヤモンドの気相成長を行い、電子電荷収集効率改善を試みた。 

(1)については合成チャンバー交換による窒素汚染有無の比較を行うため、従来通りメタン

濃度 1.0%、基板温度 850度とした。(2)については従来よりもさらに低いメタン濃度での成

長を試みた。メタン濃度は合成装置のガス流量調節下限近傍の 0.12-0.25%へ変更した。(3)

では(2)の条件に加え、基板温度を 900度に変更し、ダイヤモンドの気相成長を行った。 

 

 

 

2.2.2成長層リフトオフによる自立膜化と検出器作製・評価 

気相成長により得られた成長層の表面形態観察のため、成長前後にノマルスキーフィル

ターを用いて微分干渉像を取得した。次にカソードルミネッセンス(CL)測定を行い、光学

特性、結晶性評価を行った。 

電子線が試料に照射されると電子は試料構成原子と衝突を繰り返しながらエネルギーを

失う。カソードルミネッセンスでは価電子帯から伝導体へ励起された正孔・電子の再結合

による発光を観測することで結晶中の不純物・欠陥を評価する。表 2.1にはダイヤモンドで

観測される代表的な発光[3, 4]をまとめた。測定は加速電圧 13kV、試料中央部 190 x 190 μ

 

図 2. 1 マイクロ波プラズマ CVD装置 ASTeX AX5250 試料導入部 

a：改修前 b：改修後 

黄色い実線で囲われた箇所から大気リークが発生していた 

改修後、到達真空度は 10-6 Torrから 10-7Torrへ一桁改善した 

a) b) 



第 2章 単結晶 CVDダイヤモンド電子電荷キャリア輸送特性向上への取り組み 

15 

 

mの平坦な領域を観測エリアとして評価を行った。試料温度は液体窒素で冷却し 80Kとし

た。 

CL測定後、試料はグラファイト層の電気化学的エッチングによりリフトオフ、自立膜を

得た。次に、得られた自立膜に対し電極を作製した。基板側に対し電子ビーム蒸着法によ

り Ti 蒸着、ヒータで 400 度、30 分以上加熱し TiC を形成することでオーミックコンタク

トを作製した。Ti 層の酸化防止と良好な導通を取るため真空中で抵抗加熱槽に移動し Au

蒸着を行った。裏面はダイヤモンドを Al製検出器筐体に絶縁性ワニス(7000; GE)、エポキ

シにより絶縁、固定した後、抵抗加熱蒸着により Al ショットキー電極を作製し Al 製検出

器筐体と導通、接地した。電極厚さはどちら 100nm とした。TiC/Au オーミック電極は銀

ペースト、金線により SMA 同軸コネクタ(R12446400W; Radial)と結線し高圧印加並びに

信号読出しとした。なお、得られた自立膜は事前に表面の酸素終端化[5]をおこない絶縁性

を高めた。これは水素終端化ダイヤモンドが伝導性を持ち、表面漏れ電流増加の原因とな

るためである。気相成長は水素プラズマ中で行われるため、得られる試料も水素終端化さ

れている。本研究では熱混酸、熱クロム酸処理による酸素終端化後、熱王水処理により付

着したクロムの除去を行った。 

また、事前に適切な印加電圧の範囲を求めるため検出器に対し電流―電圧(IV)測定を行

った。放射線計測においては～数μAの微小電流を計測しなければならない。そのため漏れ

電流の増加がエネルギーの測定下限、エネルギー分解能の劣化にもつながる。測定には

100fA までの電流が計測可能なソースメジャーユニット(237; Keithley)を用いた。測定は

Al、Cuによる 2重構造を持った電磁遮蔽箱の中で行った。 

最後に作製したダイヤモンド放射線検出器の電荷収集効率を評価するため 241Am 

5.486MeVα線、電荷有感型前置増幅器(142A;Ortec)、スペクトロスコピーアンプ(427; 

Ortec)、マルチチャンネルアナライザ(WE7562; Yokogawa)を用いて誘導電荷量分布測定を

行った。5.486MeVα線はダイヤモンド中で約 13μm の飛程を持つ。飛程は自立膜の膜厚

(~100μm)に対し小さいため、 入射面あるいは高圧の極性を変えることにより長距離ドリ

フトする電荷キャリアの輸送特性を主たる信号として評価できる。電荷収集効率の校正に

はシリコン表面障壁型半導体検出器を用いた(CU012-050-100;Ortec)。シリコン、ダイヤモ

ンドのε値それぞれ 3.62eV, 13.1eV[6]として評価を行った。測定は各検出器からの誘導電

荷量、ε値の比からダイヤモンド検出器の電荷収集効率を見積もった。検出原理と電荷収

集効率校正の詳細は Appendix Cにまとめた。 

今回は 1%以下の詳細な電荷収集効率評価を行うため、波高分析に先立ち測定系のオフセ

ット、ゲインの補正を行った。マルチチャンネルアナライザにより示されるチャンネルナ

ンバーは以下の式のようにあらわされる 

 

MCA ch = mV + c  (2 − 1) 
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ここでmは測定系のゲイン、Vは入力されたパルス波高、cはMCAオフセットとする。 

MCAには通常フルレンジの 1% 以内のオフセットが存在する。また、電荷有感型前置増幅

器においては接続する検出器静電容量の違いにより出力信号のリニアリティがわずかに変

化する。これに伴い測定系全体のゲインも変化してしまうため詳細な電荷収集効率校正に

おいてはゲイン、オフセット校正が重要となる。そこで、校正用シリコン半導体検出器、

ダイヤモンド検出器をそれぞれ接続した状態でパルサー信号を入力しリニアリティ評価を

おこなった。  また、ダイヤモンド検出器の Al入射窓(100nm)、Si表面障壁型検出器の不

感層(500ÅSi)によるエネルギーロスを TRIM コード[7]により計算、ElossAlwindow =6.6keV, 

ElossSiwindow = 15.2keVとして補正した。 

以上の補正項を含んだ電荷収集効率の計算式(1)を用いて電荷収集効率を求めた。 

 

𝐶𝐶𝐸𝑑𝑖𝑎𝑚 =
(𝑃𝑒𝑎𝑘 𝑐ℎ𝑑𝑖𝑎𝑚 − 𝑐𝑑𝑖𝑎𝑚 )

( 𝑃𝑒𝑎𝑘 𝑐ℎ𝑆𝑖  −  𝑐𝑆𝐼)
×

𝜀𝑠𝑖
𝜀𝑑𝑖𝑎𝑚𝑜𝑛𝑑

×
𝑚𝑆𝑖

𝑚𝑑𝑖𝑎𝑚
×
5486𝑘𝑒𝑉 − 𝐸𝑙𝑜𝑠𝑠𝐴𝑙𝑤𝑖𝑛𝑑𝑜𝑤
5486𝑘𝑒𝑉 − 𝐸𝑙𝑜𝑠𝑠𝑆𝑖𝑤𝑖𝑛𝑑𝑜𝑤

× 100(%)    (2 − 2) 

 

さらに、一部の試料については電荷収集効率―電場強度依存性を評価し Hecht の式[8]に基

づき試料の μτ積を求めた。 

 

Qcollected
Qinduced

=
μ𝑙τ𝑙(E − 𝐸bi)

𝑤
(1 − e

−
𝑤−𝑑

μ𝑙τ𝑙(E−𝐸bi)) +
μ𝑠τ𝑠(E − 𝐸bi)

w
(1 − e

−
𝑑

μ𝑠τ𝑠(E−𝐸bi))      (2 − 3) 

 

ここで、添え字の l, s は電荷キャリアの長距離ドリフト側、短距離ドリフト側に対応して

いる。wはダイヤモンドの膜厚、dはダイヤモンド中での 5.486MeVα線の飛程である。な

お、今回作製した検出器構造では Alショットキー電極による内蔵電位が存在するため補正

項として内蔵電位 Vbi を導入した。Vbi は高圧電源のバイアスを変化させ誘導電荷が観測さ

れなくなる値を採用した。本測定においてはVbi = 0.8Vとした。ダイヤモンド中の5.486MeV

α線の飛程は d = 13μmとし、短距離走行する電荷キャリアについてはダイヤモンド内で

の電荷キャリア平均自由行程が λ= μτ(E-Ebi)  >> dであるため右辺第 2項をテイラー展開し

て 

 

Qcollected
Qinduced

∼
μ𝑙τ𝑙(E − 𝐸bi)

𝑤
(1 − e

−
𝑤−𝑑

μ𝑙τ𝑙(E−𝐸bi)) +
𝑑

w
             (2 − 4) 

 

として電子・正孔を長距ドリフトさせた測定結果から各電荷キャリアのμτ積を求めた。

フィットは最小二乗法で行った。Hecht モデルは①結晶内でのデトラッピングがないこと

②界面での再結合がないことを前提としている[9]。~1000V/cmの低電場強度領域ではプリ

アンプ出力の形状から立ち上がりが数μsの遅い成分が観測された。この場合、シェーピン
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グタイム不足による電荷収集効率の過小評価となる。このため遅い成分の観測されない電

荷収集効率 60%以上の領域に対しフィットを実行した。 

 

表 2. 1 カソードルミネッセンスにおける代表的な発光[3, 4] 

呼称 Wavelength(nm)/Energy(eV)  ピーク由来 

Free Exciton  235nm/5.27eV ダイヤモンドの間接遷移 

5RL system 4.582eV/270.5 nm 格子間炭素原子、放射線損傷を受けた

ダイヤモンドにみられる 

N3 system  空孔を取り囲む形で 3 つの窒素原子が

配列 

Band A (blue) 430nm 転位に関連した発光[6] 

Band A (green) 530nm ホウ素を含む場合に観測される 

H3 center 537.8nm/2.305eV N3 センターとともに窒素を含むダイ

ヤモンドで観測される。N-V-N, あるい

は N-V-V-Nに関連した発光。 

484 system 484nm Niに関連した発光 

2.526 eV center  すべり面に関連した発光 

NV center(NV0) 574.9nm/2.156eV 窒素と空孔による発光 

NV center(NV-) 637.5nm/1.945 eV  

Si center /1.681eV Siに起因した発光。CVDダイヤモンド

で見られる。 

GR1 center 741nm/ 中性の空孔による発光。N を含むダイ

ヤモンドでは発光がクエンチされる。

600℃以上でアニールすると観測され

なくなる。 
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2.3実験結果と考察 

2.3.1窒素汚染低減試料 

表 2.2 には気相成長時の窒素汚染低減試料の成長条件、成長率、膜厚を示す。図 2.2 に

は窒素低減後のサンプルHu08_08に対する微分干渉顕微鏡像例を示した。合成した試料い

ずれにおいてもステップバンチングの見られない表面形態が観測された。 

図 2.3には窒素不純物低減試料 Hu21_01のカソードルミネッセンス測定例を示す。従来

観測されていた転位による Band A発光、窒素に関連した複合欠陥による発光そしてNV発

光いずれも低減した。一方でダイヤモンド結晶の完全性の指標である自由励起子再結合

(FE)発光は従来試料の 10 分の 1 以下となり、270nm 近傍にブロードな発光が観測される

ようになった。この発光は、侵入間炭素原子や照射に関連した発光、ホウ素に起因する発

光等であることが報告されている[10]。 

図 2.4 には同試料 IV 測定結果例を示す。p 型整流特性が著しく見られるようになった。

従来試料では室温において整流特性は観測されていない。また、図 2.5には同試料の静電容

量－電圧(CV)測定結果を示す。逆バイアス印加に伴う静電容量の変化が見られた。静電容

量から計算される空乏層厚さは約 20μmであり、膜厚に対して 4分の 1程度しか空乏化し

ていないことがわかる。 

図 2.6 には試料のα線誘導電荷量分布測定結果例を示す。部分空乏化により空乏層厚さ

が約 20μm、ショットキー電極への逆バイアス印加方向が正であったため電子長距離走行

時の電荷収集効率評価しか行えなかった。空乏層が 20μmにもかかわらず電子の電荷収集

効率は 83% と従来試料と比較し 10%以上低下した。 

 

 

表 2. 2  窒素低減試料成長条件 

試料 CH4/H2 

(%) 

容器内圧力 

(Torr) 

基板温度 

(℃) 

マイクロ波

出力(W) 

成長時間 

(h) 

成長層厚さ

(μm) 

成長率 

(μm/h) 

Hu21_01 1.0 110 850 895-1015 96 81 0.84 

Hu08_08 1.0 110 850 970-1005 96 59 0.61 

Hu10_05 1.0 110 850 970-1005 96 42 0.44 
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図 2. 2 窒素リーク低減後 Hu08_08の微分干渉顕微鏡像 

 (a:成長前 b：成長後) 
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図 2. 3 窒素低減試料 CL測定結果 

a) b) 
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図 2. 4 窒素低減試料 Hu21_01 IV測定結果例 
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図 2. 5  窒素低減試料 Hu21_01  CV 測定結果 
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2.3.1.窒素汚染低減による電荷捕獲増加原因 

 前節で述べたように大気リークによる窒素汚染低減試料では定性的な窒素不純物低減が

確認されたにも関わらず電荷収集効率は大幅に低下した。そこで活性準位を求めるために

試料両面に TiC/Pt/Au オーミック電極を作製し、試料温度を室温から 400℃へ変化させな

がら漏れ電流を取得、アレニウスプロットから活性準位を評価した。バンドギャップ中の

ある準位 Eからの熱励起による漏れ電流を I、比例定数を Aとすると熱励起による電流は 

 

I = Aexp (−
𝐸𝑐 − 𝐸

𝑘𝑇
) = Aexp (−

Eactivation
𝑘𝑇

)       (2 − 5) 

 

とあらわされる。試料からの漏れ電流を温度変化させながら取得することで、傾きから活

性準位 Eactivationをもとめることができる。図 2.7には試料 Hu21_01の活性準位評価結果を

示す。a) は逆バイアス印加時、b)は順バイアス印加時のプロットを示す。活性準位を評価

したところ a)では Eactivation = 0.94±0.05eV、0.20±0.03eVの 2成分が得られた。一方、b)

では 1成分のみ観測され Eactivation = 0.17±0.03eVであった。極性によらず 0.2eV近傍に準

位が観測された。0.94eV の深い準位については逆バイアス印加時のみ観測されたことから

電極障壁に起因する成分と考えられる。 

さらに、より詳細に同試料の活性準位、キャリア濃度を評価するため van der Pauw法に

よるホール効果測定を物質材料研究機構の協力のもと行った。図 2.8に同試料のキャリア濃
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図 2. 6 窒素汚染低減試料 Hu21_01 α線誘導電荷量分布測定例 
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度、温度の逆数プロットを示す。活性準位は 0.33eVであり、ホウ素由来と考えられる。プ

ラナ型電極による活性準位評価では 0.2eV に準位が観測されたが、これは表面漏れ電流に

より準位が浅く見積もられていた可能性が高い。 

ノンドープダイヤモンドの気相成長においてホウ素は合成チャンバーに用いられる構造

体から微量に混入することが報告されている。このようなダイヤモンドの捕獲準位につい

て、Kadaらは Alpha Particle Induced Transient Spectroscopy (AQTS)により 0.3-0.4eV

に活性な準位を持つことを報告しており、本実験と同様の傾向が得られている[11]。 

図 2.9には電荷収集効率評価、実験結果から予想されるダイヤモンド中の電荷捕獲のモデ

ルを示す。ダイヤモンド中では窒素が伝導体側から 1.7eV, ホウ素が価電子帯側から 0.37eV

に準位を持つことが報告されている。本実験においてはステップバンチングの消失、カソ

ードルミネセンススペクトルにおける NV 発光の消失から窒素不純物低減が定性的に確認

された。また、Band A 発光の消失から転位についても低減したものと考えられる。ところ

が、α線誘導電荷量分布測定による電子電荷収集効率は低下、p型半導体特性を示し、0.3eV

近傍に準位を得た。 

以上の結果より従来試料では窒素が価電子帯側にある電荷捕獲準位を補償することでこ

れまで比較的高い電荷収集効率が得られていたと考えられる。この電荷捕獲準位の候補と

しては 0.3eV 近傍に観測されたことからホウ素の可能が高い。一方で、自由励起子再結合

発光が減少についてはホウ素のみで説明がつかないため非発光遷移を持つ欠陥も影響を及

ぼしていると考えられる。 
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図 2. 7 窒素低減試料 Hu21_01活性準位評価 
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図 2. 8 Hu21_01 キャリア濃度プロット 

  

図 2. 9 実験から予測される電荷捕獲モデル 
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2.3.2低メタン濃度成長試料 

2.3.1の結果を受け、不純物抑制、欠陥低減のため低メタン濃度成長を行った。表 2.3に

は各サンプルのメタン濃度、基板温度、マイクロ波出力、合成時間、成長層厚さを示した。

メタン濃度は CVD装置マスフローコントローラの制御下限近傍である 0.20-0.12%とした。 

図 2.10 にはメタン濃度 0.20%で成長させた試料 Hu02_08 の成長層微分干渉顕微鏡像を

示す。成長温度 850℃の試料ではメタン濃度 1.0%試料同様に基板起因の欠陥、黒点状の領

域を除き、全体にわたり平坦な領域が観測された。点状に観測される異常成長においては

中央が凹み、中心に多結晶体が観測された。これは成長時にMoホルダーに付着していた多

結晶が飛来しステップフロー成長を妨げたものと考えられる。 

図 2.11には低メタン濃度で合成した試料のカソードルミネッセンス測定結果を示す。試

料毎にばらつきがあるものの、最大で従来試料の 10倍以上の FE発光強度を示した。また

FE発光以外の構造欠陥・点欠陥に関連した発光も見られず、きわめて高品質な結晶が得ら

れた。IV、CV特性において室温においては窒素低減試料のような p型整流特性は観測され

ず、CV特性から全空乏化も確認している。 

図 2.12には同試料α線誘導電荷量分布測定例を示す。正孔 99.8%, 電子 97.4%の電荷収

集効率が得られた。電子電荷収集効率については窒素不純物を含むメタン濃度 1.0%試料最

高値とほぼ同等の水準まで改善した一方、依然として数%の電荷捕獲が存在している。また

エネルギー分解能も低いことから依然として電子電荷キャリア輸送特性に改善の余地があ

ることがわかる。 

 

表 2. 3 低メタン濃度試料 成長条件 

試料 CH4/H2 

(%) 

容器内圧力 

(Torr) 

基板温度 

(℃) 

マイクロ波

出力(W) 

成長時間 

(h) 

成長層厚

さ(μm) 

成長率 

(μm/h) 

Hu02_08 0.20 110 850 1090-1140 167 47 0.28 

Hu11_06 0.12 110 850 600-850 192 48 0.25 

NP34_01 0.12 110 850 600 192 26 0.15 
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図 2. 10 基板温度 850℃で成長させた試料 Hu02_08 微分干渉像 

(a；成長前 b；成長後) 
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図 2. 11 カソードルミネッセンススペクトル例 

a) b) 
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2.3.3成長温度上昇試料 

最後に低メタン濃度かつ成長温度を900度にした試料の評価結果について述べる。図2.13

には基板温度を 900℃にして成長させた試料の微分干渉像を示す。a)成長前、b)成長後の微

分干渉像を示す。図 2.10とは大きく異なり結晶全域にわたって 10μmオーダーの凹凸が観

測された。黒点状にみられるのは 850 度で成長させた試料同様ホルダーからの多結晶飛来

により成長が阻害された箇所である。図 2.13c)にはレーザー顕微鏡像を示す。本試料は(100)

面上へ成長させているが 4つの(111)面からなるエッチピットが形成されている。 

次に図 2.14 には同試料のα線誘導電荷量分布測定結果を示す。電荷収集効率は電子

99.8%、正孔 100.1%が得られた。電荷収集効率が 100%を超えるのはε値を天然ダイヤモ

ンドによる報告値 13.1 eV として計算した結果であり、今後、結晶性の向上によりε値はさ

らに小さくなる可能性がある。電子電荷捕獲については従来リフトオフで得られていた試

料と比較し 10分の 1以下に改善した。エネルギー分解能についても電子・正孔ともに 0.38%

を示した。これはダイヤモンド検出器としてトップクラスの値である。なお、この値は測

定系の回路ノイズの影響を大きく受けている。検出器固有のエネルギー分解能を求めるた

め測定系ゲインを設定し、再評価した結果では 0.31%を得ている。詳細は第 3 章で報告す

る。 

最後に電子・正孔の輸送特性差をより詳細に評価するため電荷収集効率－電場強度依存

性を評価し、Hechtの式よりμτ積を求めた。図 2.15にはプロットを示す。エネルギー分

解能をエラーバーとして採用した。電子のプロットは正孔と比較し立ち上がりが鈍く、低
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図 2. 12 成長温度 850℃試料Hu02_08 のα線誘導電荷量分布測定例 
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電場強度領域におけるエネルギー分解能も低いことがわかる。μτ積は正孔: (3.1±0.5) × 10
-4

 

cm/V、 電子: (0.91±0.1) × 10
-4 

cm/V であった。飽和領域電場強度領域におけるプロットは

Hecht式に沿わなかった。これは厚さの薄い試料では、内蔵電位による電界強度の誤差が大

きくなるためと考えられる。より正確に電荷キャリア輸送特性を求めるには理想的なオー

ミックコンタクトを作製し、試料厚さの十分なサンプルで評価を行う必要がある。 

 

表 2. 4 低メタン濃度、成長温度 900度で成長させた試料の合成条件 

試料 CH4/H2 

(%) 

容器内圧力 

(Torr) 

基板温度 

(℃) 

マイクロ波

出力(W) 

成長時間 

(h) 

成長層厚

さ(μm) 

成長率 

(μm/h) 

Hu16_03 0.20 110 900 1110 174 150 0.86 

Hu08_09 0.25 110 900 745-780 192 70 0.36 

NP26_01 0.12 110 900 900-1000 192 34 0.16 

 

 

 

 

図 2. 13 基板温度 900℃で成長させた試料の表面形態例 

(a:成長前 b:成長後 微分干渉像、 c:レーザー顕微鏡像)  

a) b) 

c) 
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図 2. 14 α線誘導電荷量分布測定例 

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

110

Hole
Electron
 Hecht fit of hole
 Hecht fit of electron

C
ha

rg
e 

C
o
lle

c
ti
o
n
 E

ff
ic

ie
nc

y 
(%

)

Electric Field (V/cm)
 

図 2. 15  Hu16_03電荷収集効率－電場強度依存性 
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2.3.4低メタン濃度成長、成長温度上昇による電子電荷キャリア輸送特性向上 

表 2.5には試料温度 850、900℃で成長させた試料の電荷収集効率・エネルギー分解能を

まとめた。図 2.16 では電子電荷キャリア輸送特性の変化を散布図上に示した。横軸に電荷

収集効率、縦軸にエネルギー分解能を示す。窒素を低減したうえで 0.2%近傍のメタン濃度

で成長させることで従来試料よりも電荷キャリア輸送特性が向上、さらに 900℃で成長させ

た試料では電荷収集効率・エネルギー分解能が評価した試料いずれも改善していることが

わかる。 

一方で、電子のμτ積は正孔と比較しいまだに低く改善の余地がある。CLスペクトルに

おいて欠陥・不純物に関連した発光が観測されないことから非発光遷移を持つあるいは非

常に低密度の電子に対する捕獲準位が存在するものと考えられる。これら捕獲準位の候補

としては空孔、SIMS測定下限下の水素あるいはそれらの組み合わせが考えられる。 

先行研究においてMizuochiらはH1’と呼ばれる水素―空孔に関連した欠陥が非発光遷移

を持ち、それらが気相成長時のメタン濃度の低減により抑制、自由励起子再結合発光強度

が増加することを報告している[12]。また、Koizumiらはリンドープダイヤモンドの気相成

長において気相成長時の水素の取り込みが n 型ダイヤモンド中のドナーを不活性にするこ

と。さらに成長温度の上昇により水素の取り込みが抑制されることを報告している[13]。こ

の結果は水素に関連したアクセプタ準位の増加を示唆している。本章で得られた FE 発光強

度増加、電荷収集効率の改善はこれらの結果と矛盾しない。 

上記は気相成長時における不純物・欠陥の取り込みについて述べてきたが、リフトオフ

法においては下地基板に対するイオン注入プロセスが存在する。このためイオン注入によ

る侵入型の炭素原子、フレンケル欠陥等の照射損傷も存在する。定量的な調査はこれまで

に報告されていないがイオン注入層が成長層に影響を及ぼす可能性も考えられる。これら

についてはイオン注入後の下地基板、リフトオフ後の自立膜に対しアニール処理を施すこ

とによって輸送特性の変化を系統的に調査していく必要がある。 

 

 

表 2. 5 低メタン濃度試料の電荷収集効率・エネルギー分解能 

試料 CH4/H2 

(%) 

基板温度 

(℃) 

成長層厚さ

(μm) 

Hole 

CCE(%) 

 

ΔE/E(%) 

Electron 

CCE(%) 

 

ΔE/E(%) 

Hu16_03 0.20 900 150 100.0 0.38 99.7 0.38 

Hu08_09 0.25 900 70 100.1 0.38 99.8 0.38 

NP26_01 0.12 900 34 99.9 0.38 99.8 0.43 

Hu02_08 0.20 850 47 99.8 0.48 97.4 0.73 

Hu11_06 0.12 850 48 99.7 0.38 98.9 0.48 

NP34_01 0.12 850 26 99.8 0.38 99.1 0.72 
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2.3結論 

本章では窒素不純物、点・構造欠陥の低減による電子電荷キャリア輸送特性向上を目指

した。メタン濃度 0.2%近傍、成長温度 900度で成長させた試料は CL測定において最大で

従来試料の 10倍の自由励起子再結合発光が得られ、構造欠陥、点欠陥に関連した発光の見

られない極めて結晶性に優れたものとなった。電荷収集効率は厚さ 150μm の試料で電

子:99.8%, 正孔 100.1%が得られ、従来報告されていたリフトオフ試料と比較し電荷損失を

10分の 1以下に改善した。また、エネルギー分解能も電子正孔ともに～0.3％とダイヤモン

ド放射線検出器としてトップクラスの値を示した。 

本研究により生産性の高いリフトオフ法を用いてもダイヤモンド放射線検出器としてト

ップクラス検出器性能を持つ放射線検出器の実現が可能となった。 

 

 

 

 

 

 

 

図 2. 16 低メタン濃度成長、成長温度上昇による電荷キャリア輸送特性の改善 
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第 3章 ダイヤモンド放射線検出器の Fano因子評価 

 

第 2 章の実験結果を受けて、本章では優れたエネルギー分解能・電荷収集効率に優れた

単結晶 CVD ダイヤモンド放射線検出器の ε 値、Fano 因子評価結果を報告する。 

 

3.1研究背景 

3.1.1ポアソン統計に基づくエネルギー分解能の限界値と Fano因子 

半導体検出器は入射エネルギーに比例した誘導電荷を観測する。パルス波高分析におい

てエネルギーに比例したパルス波高は図 3.1 に示すような誘導電荷量の情報を反映したも

のとなる。入射した放射線のエネルギーを識別する能力をエネルギー分解能と呼びピーク

中央値に対する半値幅で定義され、エネルギー分解能が良好なほど近接したエネルギーを

識別する能力に優れる。パルス波高分析におけるエネルギー分解能 Rは 

 

𝑅 =
∆𝐸

𝐸
=
𝐹𝑊𝐻𝑀

𝐻0
   (3 − 1) 

 

とあらわせる。ここでH0はパルス波高分布により得られた波高値である。半導体放射線検

出器はε値が小さいため放射線により生成するエネルギーあたりのキャリア数が多く 1%

以下の良好なエネルギー分解能が得られる。 

 

 

図 3. 1エネルギー分解能の定義 

 

観測されるパルス波高  

(∝ エネルギー、誘導電荷量:eN) 

ポアソン統計に従うならば 

H
0
 

Y
0
 

Y
0
/2 𝐹𝑊𝐻𝑀 = 2.35𝜎 = 2.35𝐾 𝑁 

∆𝐸 = 𝐹𝑊𝐻𝑀 
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検出器の応答において実験で得られるエネルギー分解能は回路系のノイズ、検出器信号

の離散的な性質からくる統計ノイズを含んでいる。1つの量子の放射線により検出器内に発

生する電荷は離散的な値をとるため統計的なノイズが発生する。半導体検出器においては

電離により検出器内に発生した電子・正孔対の数により統計ノイズが決まり、生成する電

子正孔対の数は検出器内に付与されるエネルギーが同じであっても離散的な値をとる。こ

の電荷キャリアの生成過程が独立している場合、放射線により生成されたキャリアの平均

数をNとすると統計的な変動による標準偏差は 𝑁であらわされる。Nが十分大きい場合ポ

アソン分布はガウス分布とみなすことができ、半値幅 (FWHM: Full Width at Half 

Maximum)は2.35σ = 2.35 𝑁で求まり、ポアソン統計に基づくエネルギー分解能の理論限

界値は以下のように記述される。 

 

R|𝑝𝑜𝑖𝑠𝑠𝑜𝑛 =
2.35𝐾 𝑁

𝐾𝑁
=
2.35

 𝑁
    (3 − 2) 

 

ここで電荷キャリア生成数 N は放射線によるエネルギー付与、ε値により決まるため 

 

R|𝑝𝑜𝑖𝑠𝑠𝑜𝑛 =
2.35

 𝑁
= 2.35√

𝜀

𝐸
    (3 − 3) 

 

となり、最終的に ε 値と放射線によるエネルギー付与によってポアソン統計に基づくエネル

ギー分解能の理論限界値は記述される。 

ところが、シリコン、ゲルマニウム等の欠陥・不純物の制御された高品質結晶ではエネ

ルギー分解能が上記の統計的な理論限界値より 3~4 分の 1 ほど優れることが実験的に知ら

れている。これは入射粒子が検出器内で構成される物質中で全エネルギーを損失するため

損失するエネルギーが一定であり、個々の電荷キャリア生成過程が完全に独立していない

ことを示している。このキャリアのポアソン統計からの統計的なずれを定量化するために

Fano因子[1]が導入された。 

 

Fano因子は 

F ≡
観測された𝑁の分散

ポアソン統計で予想される𝑁の分散
    (3 − 4) 

 

で定義され、上記の式にこれを適用すると 

R|𝑝𝑜𝑖𝑠𝑠𝑜𝑛 =
2.35𝐾 𝑁 𝐹

𝐾𝑁
= 2.35√

𝐹

𝑁
= 2.35√

𝜀𝐹

𝐸
    (3 − 5) 
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となる。 

 

3.1.2 ダイヤモンドと他半導体検出器の Fano因子 

表 3.1には先行研究により報告されている Si, Ge検出器のε値、Fano因子をまとめた。 

Fano因子は低エネルギー放射線計測において特に重要な指標でありその報告の多くがX線

によるものである。Si, Geではいずれも 0.1近傍の Fano因子が得られている。 

一方、ダイヤモンド放射線検出器においてはこれまでに Fano因子は 1例も報告されてい

ない。これはダイヤモンドの結晶性が十分なものがこれまでに少なかったためと考えられ

る。5.486MeV のα線、13.1eV のε値を仮定した場合ポアソン統計に基づくエネルギー分

解能理論限界値は 0.36%となる。この値を唯一達成し、ダイヤモンド放射線検出器として

最良の分解能を示しているのは Pomorski らによる 0.31%のエネルギー分解能のみである。

この値から計算される Fano 因子は 0.7に相当する。ところがこれは回路ノイズを含む値で

あり、検出器の固有分解能や Fano因子については詳細な評価がなされていない。 

 

表 3. 1 Fano因子文献値との比較[2-11] 

 ε値(線種、エネルギー)  Fano 因子  

  理論値[7] 実験値 

(線種、エネルギー) 

理論値[7] 

diamond 13.07, 13.30(α線)[2]、 

12.81, 12.95(β線)[2] 

13.6(α線)[3] 

12.8±0.5(α線)[4] 

12.17±0.57,11.8±0.59[5] 

(5.9keV X線) 

11.6 ΔE/E=0.31% 

 (F=0.7相当)[3] 

0.08 

Si 3.62-3.63[6] 

3.62 

0.12-0.16[8] 

(5.9-136keV  X線) 

0.16±0.04[9] 

(0.9-4,5MeV プロトン) 

0.49[10]  

( 5.5MeV α線 ) 

0.115 

Ge 2.96[6] 
2.78 

0.10-0.15[11]  

(0.183-5.9 keV X線) 

0.13 
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3.2研究目的 

本章では第 2 章で作製した電子・正孔ともに電荷収集効率・エネルギー分解能に優れた

試料の検出器固有分解能を求め、ダイヤモンド放射線検出器として初めて Fano因子の評価

を行った。 

 

3.3実験  

実験には第 2 章で作製したメタン濃度 0.2%、成長温度 900 度の Hu16_03, Hu08_09 を

用いた。Fano因子評価にはε値、検出器固有エネルギー分解能の２つが必要となる。前者

については第 2 章でのα線誘導電荷量分布測定結果からε値を未知数として、電荷収集効

率から値を決定した。校正に用いたシリコンのε値は先行研究より3.62±0.02eV[2]とした。

検出器固有エネルギー分解能評価については回路系ノイズの影響を小さするため測定系ゲ

インを 0.67x 100から 0.80 x 200へ変更し、5.486MeVα線ピークがMCAチャンネルフル

レンジの 8 割程度になるよう調整した。測定中の回路ノイズはプレジションパルサー(419; 

Ortec)を用いてピーク半値幅から評価した。 

実験により得られるエネルギー分解能は回路系ノイズ、検出器自体のエネルギー分解能

を含み、誤差伝搬の式より以下のようにあらわされる 

 

Δ𝐸/𝐸𝑚𝑒𝑎𝑠𝑢𝑟𝑒 = √(ΔE/E𝑑𝑒𝑡𝑒𝑐𝑡𝑜𝑟)2 + (Δ𝐸/𝐸𝑐𝑖𝑟𝑐𝑢𝑖𝑡)2   (3 − 6) 

 

回路系ノイズを差し引き、実験値から求めたエネルギー分解能に対し電極でのα線のエネ

ルギーロス Eloss を加味して式 

ΔE/E𝑑𝑒𝑡𝑒𝑐𝑡𝑜𝑟 = 2.35√
𝜀𝑑𝑖𝑎𝑚𝑜𝑛𝑑𝐹𝑑𝑖𝑎𝑚𝑜𝑛𝑑
𝐸𝑎𝑙𝑝ℎ𝑎 − 𝐸𝑙𝑜𝑠𝑠

   (3 − 7)  

から Fano因子を求めた。 

 

 

3.4 実験結果と考察 

 図 3.2には Hu16_03, Hu08_09の正孔、電子ロングドリフト時の電荷収集効率から計算

したε値と文献値との比較を示す。表 3.2は各測定条件での値をまとめた。どちらの試料も

ドリフトの極性によらずε= 13.1±0.1eVとなった。 

図 3.3には Hu16_03正孔長距離ドリフト時のα線誘導電荷量分布測定例を示す。実測で

のエネルギー分解能 0.31%を得た。これは Pomorski らの報告[4]と並ぶ値であり、生産性

の高いリフトオフ法を用いた場合においてもダイヤモンド検出器としてトップクラスの分

解能が達成された。パルサー信号による回路系ノイズは 0.21% であり、検出器固有のエネ

ルギー分解能は 0.2%台を示した。表 3.3 には正孔、電子ロングドリフト時の実測、検出器
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固有エネルギー分解能をまとめた。回路ノイズの影響を受けているためエラーバーが非常

に大きいものの 2つの試料いずれも電子・正孔長距離ドリフトにおいてFano因子は 0.3-0.5

となりポアソン統計限界よりも優れた値が得られた。 

図 3.4 には本測定で得られたα線に対する Fano 因子、Si、Ge 検出器における文献値の

比較を示す。 Fano因子は低エネルギーX線に対する応答で特に重要となり低エネルギーX

線に対する評価が多く報告されている。Aligらが理論的に求めた値[7]と比較すると Si, Ge

検出器の Fano因子はいずれもエラーバーの範囲内で理論値と一致する。一方ダイヤモンド

検出器については先行事例がなく、本研究で初めてα線を用いて Fano因子が 1より小さく

なることが実験的に示された。一方、Si、Ge と比較し理論値よりも大きい値が得られてい

る。同一材料間で異なる線種に対する Fano 因子評価について Si ではプロトン照射をした

結果が報告されておりこちらは 0.16 と X 線よりもやや高い値となっている。また、

5.486MeV に対するエネルギー分解能では 0.49 相当の値が得られており[10]、同材料間で

は X 線よりも荷電粒子が、荷電粒子間ではエネルギーが高いほど F が大きくなる傾向があ

る。したがって、ダイヤモンド放射線検出器についても低エネルギーX線を用いて評価を行

うことでさらに優れた Fano 因子が得られる可能性がある。より詳細な Fano因子の評価を

行うにあたり、今後は検出器容量の低下や、冷却による回路系ノイズの低減等を行ったう

えで異なる線種についても評価する必要がある。 
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図 3. 2実験で得られたε値と文献値の比較 
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表 3. 2電荷収集効率から校正したε値 

   電荷収集効率(%) 

(ε = 13.1eV) 

ε
diamond

 

Hu16_03 Hole 100.(1)±0.6 13.0(8)±0.07  

Electron 99.8±0.6 13.1(2)±0.07  

Hu08_09 Hole 100.(2)±0.6 13.0(8)±0.07 

Electron 100.(1)±0.6 13.0(9)±0.07 
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図 3. 3 α線応答関数とパルサー信号による回路ノイズ評価 
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表 3. 3 Fano因子評価結果 

   ΔE/Emeasure ΔE/Edetector ファノ因子 F 

Hu16_03 Hole 0.3086 ±0.004 0.2250±0.0968 0.374±0.160 

Electron 0.3257±0.005 0.2479±0.1288 0.452±0.235 

Hu08_09 Hole 0.3113±0.006 0.2417±0.0411 0.431±0.074 

Electron 0.3084±0.004 0.2471±0.0532 0.450±0.097 

 

 

 

3.5結論 

 本章ではリフトオフ法で作製した電子・正孔ともに優れた電荷キャリア輸送特性をもつ

単結晶 CVD ダイヤモンド放射線検出器の ε 値・Fano 因子評価を行った。5.486MeVα 線を用

いて評価を行った結果、電子正孔対平均エネルギーε= 13.1 ± 0.1 eVを得た。エネルギー分解

能は ΔE/E = 0.31%が実測で得られた。この値は Pomorskiの報告している最良値に匹敵する

値であった。回路系ノイズを除いて評価した検出器固有エネルギー分解能は 0.2%台、Fano

因子は 0.3－0.5となり。F<1をダイヤモンド放射線検出器として初めて示した。 
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図 3. 4 実験で評価した Fano因子と文献値との比較 
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第 4章 14MeV中性子エネルギースペクトロメータ応用へ向けた応答関数評価 

 

本章では磁場閉じ込め核融合におけるプラズマ診断手法の一つであるイオン温度計測に

用いられる DT 中性子エネルギースペクトロメータへの応用を目指し、第 2 章で作製した

電子・正孔ともに極めて優れた電荷キャリア輸送特性を持つ単結晶 CVDダイヤモンド放射

線検出器に対して 14MeV 中性子に対する応答関数評価をおこなった結果を報告する。 

 

4.1研究背景 

4.1.1プラズマイオン温度計測のためのダイヤモンド検出器の特長 

第 1章で述べたようにダイヤモンド放射線検出器は 5.5eVのワイドバンドギャップによ

る高温動作 [1,2]、低漏れ電流、可視光不感等 [3]や優れた中性子耐性 ( > 1014 fast 

neutron/cm2)[4]を有する。高移動度・高飽和ドリフト速度による高速応答性[5,6]も持ち、

さらに 12C(n,α)9Be反応を利用することで 14MeV中性子計測に基づくプラズマイオン温度

測定も可能であることからダイヤモンド放射線検出器は核融合プラズマ診断用検出器とし

て応用が期待されている[7]。 

 

4.1.2中性子計測によるプラズマイオン温度測定原理 

核反応により発生した中性子はプラズマとほとんど相互作用せずにプラズマの外へ飛び

出す。このため中性子計測は核反応率と反応前のイオンの情報をもたらす。発生する中性

子のエネルギーは核反応以前のイオンの並進速度を反映したものとなり、イオン温度 Ti の

等温マクスウェル分布の場合その半値幅は近似的に 

 

∆E (keV) ≅  {
 82√𝑇𝑖(𝑘𝑒𝑉)      𝐷𝐷 𝑛𝑒𝑢𝑡𝑟𝑜𝑛

177√𝑇𝑖(𝑘𝑒𝑉)   𝐷𝑇 𝑛𝑒𝑢𝑡𝑟𝑜𝑛
  (4 − 1) 

であらわされる[8]。 

これにより生成した中性子のエネルギーを測定することによりプラズマのイオン温度計測

が可能となる。 

 

4.1.3 14MeV 中性子エネルギー計測に基づくプラズマイオン温度測定法と他計測手法との

比較 

中性子を用いたイオン温度計測方法には散乱中性子、反跳陽子のエネルギーを計測する

方法、閾値を用いた核反応を利用する方法がある。単結晶ダイヤモンドを用いた中性子エ

ネルギースペクトロメータは後者に分類される。 

入射エネルギーEnを 散乱中性子エネルギーEn’, 反跳陽子エネルギーEp, 中性子散乱角 

θn、陽子反跳角θpについて運動方程式を記述すると 
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En = 𝐸𝑛𝑐𝑜𝑠
2𝜃𝑛 

Ep = 𝐸𝑝(1 − 𝑐𝑜𝑠
2𝜃𝑛) = 𝐸𝑛𝑐𝑜𝑠

2𝜃𝑝 

 

とあらわされる。このうち、散乱中性子、反跳陽子のエネルギー、中性子、陽子の反跳

角のいずれかを測定できれば中性子のエネルギーを求めることができる。中性子の散乱角

θnを固定し、En’を測定する方法として中性子 ToF法がある。反跳陽子の入射角を固定し、

エネルギーを計測する方法には反跳陽子磁気スペクトロメトリー(MPR) [9]が、反跳陽子の

エネルギーEp と ToF 計測の組み合わせにより散乱中性子計測から中性子のエネルギーEn

を求める方法には TANCY[10]、反跳陽子スペクトルテレスコープ[11]などがある。しかし、

MPRでは数mオーダーの磁場偏光エネルギー分析器やコイルを、TANCYでは直径 1m程

度の円周上に配置したシンチレータアレイを必要とするため測定系が複雑かつ大きくなる。 

一方、単結晶ダイヤモンド放射線検出器は閾値を持った以下の核反応を利用する。 

 

𝐶 + 𝑛(14.1𝑀𝑒𝑉) →  12  𝐵𝑒9 + 𝐻𝑒 + 5.7 𝑀𝑒𝑉2
4   

 

この反応は 5.7MeV の吸熱反応であり、中性子のエネルギー拡がりを反映したα粒子と

9Beによる 8.4MeVのエネルギーを持ったピークが検出される。2MeVにわたって競合する

核反応が無いため 50keV までのプラズマイオン温度計測が可能である[12]。測定素子が数

mm 角と小さく、複雑な機構を要さないため空間制限のある核融合装置においても設置が

容易であり、アレイ化により従来装置よりも小さな体積で空間分布計測を行うことも将来

的に見込める。 

Joint European Tours (JET) 等の核融合装置においては商用のシリコン表面障壁半導

体検出器が広く用いられてきた。しかし、1011-1012 neutrons/cm2の中性子照射により波高

値低下等の影響が現れることが知られている [13]。 International Thermonuclear 

Experimental Reactor (ITER)ではさらに高い中性子フルエンス下での動作が求められる。

磁場閉じ込め核融合装置では一旦運転が行われると検出器の交換を頻繁に行うことができ

ないため、放射線耐性に優れた検出器が必要とされる。ダイヤモンドはシリコンと比較し、

低原子番号に伴い核反応生成物の原子番号が低く、原子のはじき出しに必要なエネルギー

が小さく、吸収線量も少ない。これによりシリコンの 100 倍以上の中性子耐性を有する。

Pillonらによるとダイヤモンド放射線検出器は 2 x 1014 neutrons/cm2 の 14MeV 中性子照

射に対してもエネルギースペクトル形状が変化しないことが確認されている[14]。この値は

検出器設置位置における ITER 運転の 1 年分以上の中性子フルエンスに相当する。またダ

イヤモンド検出器は可視光不感であり、シリコンよりも低い原子番号によりγ線感度が低

いという特長も併せ持つ。 
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4.1.5既存ダイヤモンド検出器が解決すべき問題点 

上記のようにダイヤモンド放射線検出器は 14MeV 中性子エネルギースペクトロメータ

として理想的な特長をもつ。しかしながら、天然ダイヤモンド放射線検出器のうち、エネ

ルギースペクトロメータとしての要件を満たすものは数例しか報告されていない[15]。これ

を解決するため高圧高温合成法やマイクロ波プラズマCVD法により作製された人工ダイヤ

モンドの応用が進められてきた[14, 16, 17]。近年、CVD ダイヤモンドの合成技術向上によ

り 12
C(n, α)

9
Be 反応に対しエネルギー分解能 2-3%台の値も報告されるようになってきてい

る[18]。しかしながら、これまでに CVDダイヤモンド検出器において 241
Am 5.486MeVα線

に対するダイヤモンド放射線検出器で報告されている 0.4%未満のエネルギー分解能と比較

すると 12
C(n,α)

9
Be 反応により生ずるピークのエネルギー分解能は中性子のエネルギー拡が

りを考慮しても低く、改善の余地があった。この現象に関しては電子・正孔の電荷収集効

率に差があることが 1つの理由である[19, 20, 21]。 

図 4.1 には検出器厚さに対して飛程の短いイオンが入射した場合、14MeV 中性子が入射

した場合の電荷キャリアの収集過程[22]を示す。検出器厚さに対して飛程の短い場合、入射

面や印加電圧の極性を変化させることで正孔、電子ドリフトにより起因する誘導電荷を観

測することができる。しかし、中性子計測において、電荷キャリア生成位置は一様である。

このためプラナ型の電極配置ではキャリア輸送特性の低い電子の影響を強く受けてしまい

エネルギースペクトルが劣化してしまう。そこで電子正孔ともにすぐれた電荷収集効率エ

ネルギー分解能を持つ検出器の使用によりこの改善が期待できる。 

 

 

図 4. 1  α線、12C(n, α)9Be反応による電荷キャリア収集過程の違い 
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4.2本研究の目的 

本研究では第 2 章で作製した、電子・正孔ともに極めて電荷キャリア輸送特性の優れた

単結晶 CVD ダイヤモンド検出器により 14MeV 中性子応答関数評価を行い 12C(n, α)9Be

反応のピーク分解能を評価した。 

 

4.3.実験 

4.3.1 使用サンプル 

北大製試料には第 2章で作製したサンプルを用いた。自立膜に対し Ti電子ビーム蒸着後

400℃で 30 分加熱、Au を抵抗加熱蒸着しφ3mm 厚さ 100nm の TiC/Au オーミック電極

を作製した。TiC/Au オーミック電極は銀ペーストと金線を用いて SMA レセプタクルと結

線し信号読出、電圧印加用とした。裏面はエポキシを用いて Al製検出器マウントにハウジ

ング後、φ3mm厚さ 100nmの Alショットキー電極を抵抗加熱蒸着し Al製検出器マウン

トと接地させた。Al 製検出器マウントは加速器運転時の高周波ノイズ侵入を防ぐため、信

号読出し部分に対し静電シールドを施した構造とした。 

また、比較のため Element Six社製エレクトロニクスグレード単結晶 CVDダイヤモン

ド試料(4.5 x 4.5 x 0.3 mm)に対し同構造で検出器作製した。表 4.1には作製した検出器の

241Am 5.486MeV α線 に対する電荷収集効率、エネルギー分解能、試料厚さをまとめた。

電荷収集効率評価はダイヤモンド検出器、シリコン表面障壁型半導体検出器の誘導電荷量

の比、それぞれの電子正孔対生成平均エネルギーをεsi = 3.62eV、εdiam ＝13.1eVとして

計算している[23]。なお、Element Six社製試料はエレクトロニクスグレードダイヤモンド

を北大において過去 10個検出器化したうち最も電荷収集効率、エネルギー分解能に優れた

ものを使用した。 

 

 

 

表 4. 1応答関数評価に使用した単結晶 CVDダイヤモンドの電荷キャリア輸送特性 

Sample I.D Charge collection 

efficiency* (%) 

Energy resolution 

(%) 

Thickness 

(μm) 

 Hole Electron Hole Electron  

Hu08_09 100.2 100.1 0.38 0.38 70 

Hu16_03 100.1 99.8 0.38 0.38 150 

E6 #1 99.7 99.6 0.48 0.48 300 

*電子正孔対平均エネルギ―を i.e. εsi = 3.62 eV and εdiam ＝13.1 eVとした場合 
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4.3.2 14MeV中性子に対する応答関数測定体系 

14MeV 中性子応答関数評価は日本原子力研究開発機構核融合中性子源(FNS)でおこな

った。測定体系を図 4.2に示す。測定は 80度ビームラインを用いた。重水素ビームを三重

水素吸蔵 Ti ターゲットに照射し中性子を発生させた。加速電圧 350kV、ビーム電流 0.5～

1mA 中性子発生数は～1011 neutron/sec であった。波高分析には電荷有感型前置増幅器

(142A; Ortec), スペクトロスコピーアンプ(672; Ortec), マルチチャンネルアナライザ

(WE7562; Yokogawa)を使用した。エネルギー校正は 241Am線源(5.486MeVα線)により行

った。ターゲット内での中性子減速・散乱・幾何学配置による中性子エネルギー拡がりを

小さくするため検出器はターゲットを中心とするビームラインに対し 95-110度に設置。タ

ーゲット-検出器間距離は 30-56cmとし、計数率は最大 2×103 cpsで計測をおこなった。 

 

 

図 4. 2 FNS 80度ビームラインにおける 14MeV中性子計測体系 

 

4.4実験結果と考察  

4.4.1 北大製試料の 14MeV中性子応答関数例 

図 4.3にはビーム軸から 100度に設置した北大製試料Hu08_09の 14MeV中性子応答関数

例を示す。12
C(n,α)

9
Be 反応により生ずるピークのエネルギー分解能は半値幅で 1.5%となっ

た。この値は過去に同一の中性子場で計測を行った Krasilnikov により報告されてきた天然

ダイヤモンド検出器のエネルギー分解能の最高値 2.15%より優れた値であった[8]。単結晶

CVD ダイヤモンドにおいてもこれを超える値は報告されておらず、本測定で使用した検出

器はダイヤモンド 14MeV中性子エネルギースペクトロメータとして過去最高のエネルギー

分解能を達成した。図 4.4にはHu16_03検出器で取得した 95、100、110度における 12
C(n, α)

9
Be

ピークのエネルギーシフトを示した。わずか 5度の違いにおいても 100keVオーダーのピー

クシフト、散乱による明瞭な形状変化を観測した。図 4.5 には Liskien により報告されてい

る入射重水素ビームエネルギー350keV 時の DT 反応により発生する中性子の微分散乱断面

積と散乱中性子のエネルギーを示す[25]。この値は文献値による核データとブライトウィグ

ナーの公式から計算されており、DT中性子は非弾性散乱による角度依存性を持つことがわ
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かる。本測定で得られた実験値は 100keV以内の精度で計算値と一致している。 

表 4.2 には使用した検出器、ビーム軸からの角度、計数率、エネルギー分解能をまとめ

た。95度においては Hu08_09が 1.7%、Hu16_03が 1.8%をそれぞれ得た。 
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図 4. 3 Hu08_09 応答関数例 

重水素ビームと検出器のなす角は 100°計数率は 200 cps であった。検出器の電界強度は

1.3 V/μm. 12C(n,α)9Be 反応のピーク分解能は半値幅で 1.5%を得た。 
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図 4. 4 Hu16_03検出器で測定したビーム軸から 95、100、110度における 12C(n, α)9Be反

応 
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実線、破線、点線はそれぞれ 110、100、95°で計測した場合の応答関数ピーク部分を示し

ている。5-10度差の違いによる約 100 keVのピークシフトが明瞭に観測された。 
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図4. 5入射重水素ビームエネルギー350keV時の DT中性子の微分散乱断面積と散乱中性子

エネルギー[25] 

 

 

 

 

 応答関数取得条件と各条件でのエネルギー分解能 

Sample I.D ビーム軸との角度 (°) σex 

(%) 

σdiamond 

(%) 

計数率 

(cps) 

電界強度 

(V/μm) 

 

Hu08_09 

110 

100 

95 

1.8 

1.5 

1.7 

- 

- 

0.79 

300 

400 

200 

 

1.3 

 

Hu16_03 

110 

100 

95 

2.0 

1.5 

1.8 

- 

- 

0.99 

700 

400 

200 

 

1.3 

E6 #1 95 2.4 1.9 2000 1.3 
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4.4.2検出器固有エネルギー分解能の評価 

次に中性子エネルギー拡がりを考慮したダイヤモンド検出器固有のエネルギー分解能を

求めた。12C(n, α)9Be反応により生ずるピークのエネルギー分解能の実測値は 

 

であらわされる。ここでσdiam はダイヤモンド検出器固有のエネルギー分解能σsc、σsl

は中性子のターゲット内での散乱、減速によるエネルギー拡がりを示す。σnoiseは回路系

のノイズである。Krasilnikovらによると FNSにおいて検出器をビーム軸から 95度に設置

した場合 TRIMコード[24]による計算結果では、σsc =1.48%, σsl=0.23%と報告されている

[8 Krasilnikov 再度引用]。パルサー信号の拡がりから求めた回路ノイズは Hu08_09 がσ

noise = 0.12%, Hu16_03が 0.14%であった。これらの値を採用すると北大製試料の検出器

固有エネルギー分解能はそれぞれσdiam = 0.79%, 0.99%となった。中性子のエネルギー拡が

りを考慮した分解能ではKrasilnikovらの天然ダイヤモンド検出器ではビーム軸から 95度

において 1.95%[15]、Cazzanig らによる単結晶 CVD ダイヤモンド検出器ではビーム軸か

ら 90度に設置した場合に対して 2.5%[18]と報告されている。本計測結果は検出器固有の分

解能についてもこれまでに報告されている中で最良であった。 

 

 

 

 

4.4.3 Element Six社製試料との比較 

図 4.5には 95度に設置した場合の Element Six社製試料 E6 #1 の応答関数例を示す。設置

位置の制限から 2kcpsで計測を行った。12
C(n,α)

9
Be反応によるピークのエネルギー分解能は

2.4%であった。Hu16_03、Hu8_09 と同様の計算を用いると検出器固有エネルギー分解能は

1.9%となった。Hu16_03 と比較すると E6 #1 では 7MeV 近傍において 12
C(n,α)

9
Be 反応低エ

ネルギー側にブロードな成分が観測された。核データにおいてこの領域での核反応は報告

されておらず、エネルギー校正のための 241
Am による α 線ピークにもテール成分は見られ

なかった。さらに、Cazzaniga ら、Schimd らにより報告されている Element Six 社製試料の

14Mev中性子応答関数測定例にもこの成分は観測されていない[17, 18]。これらの結果から

本測定では高計数率下で結晶内のわずかな電荷捕獲準位あるいは電界が不十分な領域が存

在し、電荷損失を生じた可能性が高い。北大製試料においては 1kcpsまでこのような成分は

観測されていない。 

また、0-4MeVにおける弾性、非弾性散乱領域においても北大製試料と Element Six 社製

試料には形状の違いが見られた。厚さ 300μmの E6 #1 では 3MeV において非弾性散乱によ

るピークが明瞭に観測された。一方、北大製試料では厚さ 70μm の Hu08_09、厚さ 150μm

の Hu16_03 いずれも 1.5-2.5MeV にテールが観測され、ピーク形状が不明瞭になっている。

σex
2 = σdiam

2 + σsc
2 + σsl

2 + σnoise
2   (1) 
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この要因としては、放射化したターゲットからの高エネルギーγ 線の影響が考えられる[13]。

北大製試料、Element Six 社製試料では結晶厚さが大きく異なる。そのため高エネルギーγ

線のコンプトン散乱成分が 0-4MeVにおける応答関数の形状に差を生んだと考えられる。先

行事例である Pillonや Kanekoらによる膜厚 20-25μmの積層型ダイヤモンド検出器による応

答関数でも北大製試料と同様の形状が観測されている。[14, 16] 
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図 4. 6 E6#1 ビーム軸から 95°に設置した場合の 14 MeV応答関数例 

計数率は設置位置の兼ね合いから 2 kcps であった. 12C(n,α)9Be 反応に対するエネルギー

分解能は 2.4%であった。7 MeV近傍に観測されたブロードな成分はおそらく電荷捕獲によ

るものと考えられる. 

 

4.4.4 エネルギー分解能をさらに改善するための今後の展望 

本研究では従来数パーセントあった電子の電荷損失を 0.2%に改善した単結晶 CVD ダイ

ヤモンドを検出器とすることで 14MeV 中性子エネルギースペクトロメータとして過去最

高の検出器固有エネルギー分解能 0.79%を達成した。 

優れたエネルギー分解能が得られた一方、計算値との不一致も現れた。Krasilnikovらよ

ると 95 度において最もエネルギー拡がりが小さくなると報告されているが、本実験では

100度において最小となった。12C(n,α)9Be反応の 8.4MeVピークに対しΔE/E = 0.38%の

エネルギー分解能、電子正孔の電荷収集効率差 0.2%を仮定した場合、検出器固有エネルギ

ー分解能の計算値は 0.47%となる。ところが実測値とターゲット内の散乱減速のみを考慮

し計算した値は 0.79%であった。この結果はターゲット周りのアセンブルによる散乱によ

るものと考えられる。誤差伝搬の式より計算値と実測値の差をとるとこれらによるエネル

ギー拡がりは 0.6%であった。より詳細に検出器固有分解能評価をするには検出器ハウジン

グやアセンブルを詳細に再現した中性子輸送計算が今後必要となる。これまでに小型かつ
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1%よりも優れたエネルギー分解能を持つ中性子検出器は報告されておらず、本検出器は実

験値と中性子輸送計算の詳細比較へ応用が期待できる。 

 

 

4.5結論 

本章ではリフトオフ法による電荷キャリア輸送特性に優れた単結晶 CVD ダイヤモンド

合成、検出器作製により 14MeV 中性子に対し、これまでに報告されている中で最高のエネ

ルギー分解能 1.5%を実測値で達成した。ビーム軸から 95度に設置した場合のターゲット内

中性子散乱、減速、回路系ノイズを考慮した検出器固有の分解能は 0.79%であった。今後は

電子電荷キャリア輸送特性のさらなる改善により 12
C(n,α)

9
Be反応において 0.4%の検出器固

有エネルギー分解能を得ることを目指す。同様に、より詳細にエネルギー分解能を求める

にはターゲット周りの構造を詳細に再現した中性子輸送計算を行う必要が求められる。 
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第 5章 荷電交換中性粒子計測モニタ応用へ向けたプロトン応答関数評価試験 

 

本章では核融合プラズマにおけるイオン温度計測手法の１つである荷電交換中性粒子モ

ニタへの応用を目指し、3MeVプロトンによる高計数率照射試験、150-400keVの低エネル

ギープロトンに対する照射試験を行い、高計数率下でのイオン計測、低エネルギー計測に

おける問題点を明らかにした。 

 

5.1研究背景：磁場閉じ込め核融合における中性粒子計測 

National Spherical Torus Experiment(NSTX)や Large Herical Device(LHD) において

燃焼プラズマの安定維持のためにはプラズマ中のイオンの挙動を解析することが重要であ

る[1,2]。イオン温度計測手法の一つとして中性粒子計測がある。中性粒子は以下の式に示

すようなプラズマ中の荷電交換により電荷を失いエネルギーを保ったままプラズマの外へ

飛び出す。ここで𝐻𝑝
+はプラズマイオン、𝐻𝑝

0は生成された高速中性粒子を示す。 

 

𝐻𝑝
+ +𝐻𝑐

0  →  𝐻𝑝
0 +𝐻𝑐

+
 

 

このイオン温度を反映した中性粒子をストリッピングセル等の荷電交換膜でイオンに変

換し計測することでプラズマイオン温度計測が可能になる。計測する粒子のエネルギーは

プラズマのイオン温度に大きく依存し NBI 加熱では 20-200keV, ICH 加熱では

20keV-3MeV の低エネルギーイオンの計測が求められる。さらに計数率：数 kcps~10kcps

下での安定動作が求められる。 

従来、中性粒子計測にはストリッピングシステム、マイクロチャンネルプレートを組み

わせた質量分析システムが用いられてきた。しかし、装置サイズが大きく、非常に高価な

ため空間制限のある領域において多チャンネル化に適さないという問題があった。これを

解決し小型化するためにこれまでに Si 表面障壁型半導体検出器、天然ダイヤモンド検出器

等の応用が試みられてきた。Si表面障壁型半導体検出器[3, 4]は冷却することで高い分解能

を得ることができるが、表面不感層により 25keV 以上の閾値を持ち、低ワイドギャップの

ため可視光に対し感度があること、また中性子照射により波高値が低下する問題があった。 

一方、天然ダイヤモンド検出器[5, 6, 7]は、ワイドギャップにより室温－高温下で動作可

能かつ可視光不感である。また、グラファイト電極形成により入射窓が薄く計測可能なイ

オンエネルギーの閾値が 10-15keV と Si 検出器よりも低くできることから中性粒子計測検

出器として優れた特長を多く持つ。図 5.1には天然ダイヤモンド検出器による ICRF、NBI

加熱に対するイオン温度履歴を示す。100msオーダーで NBI加熱によるイオン温度履歴観

測に成功している。 

これら天然ダイヤモンド検出器を使用した報告がいくつかあるものの多チャンネル化を



第 5章 荷電交換中性粒子計測モニタ応用へ向けたプロトン応答関数評価試験 

53 

 

検討する場合には、電荷捕獲が少なく高計数率下で安定動作するダイヤモンドが複数必要

になる。第 1 章で述べたように天然ダイヤモンドのうち検出器グレードとして使用できる

ものはごくわずかであり、個体差が大きいことが問題であった。とりわけ、高計数率下で

ポラリゼーションなしに安定動作するためには電荷キャリア輸送特性の担保されたダイヤ

モンドが必要となる。 

 

 

図 5. 1天然ダイヤモンド放射線検出器で観測した加熱に伴うイオン温度履歴[5] 

 

5.2研究目的 

本章では荷電交換中粒子計測を念頭に置き、数百 keV~3MeV プロトンに対する照射試験

を行い、単結晶 CVDダイヤモンド放射線検出器を応用する際の高計数率下、低エネルギー

計測における問題点を明らかにした。 
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5.3  3MeV プロトン照射実験 

5.3.1 測定体系 

照射試験は理化学研究所仁科加速器研究センター、ペレトロン加速器にておこなった。

図 5.2 には 3MeV プロトン照射試験の測定体系を示す。高圧電源(TC953;Tennelec)、電荷有

感型前置増幅器(TC171；Tennelec)、シェイピングアンプ(2024; Canberra)、マルチチャンネル

アナライザ(N957; CAEN)、スケーラー(RPN-031), レートメータ(441; ORTEC)を用いた。シ

ェイピングアンプ出力は分岐し、エネルギースペクトル取得と計数率測定を同時に行った。

検出器には北大単結晶 CVD ダイヤモンドを使用した。なお、2 章で紹介した電荷捕獲改善

の取り組みを行う以前の試料であるため 10%程度電荷捕獲があることに注意されたい。

3MeV プロトンは 50 × 50μm にコリメートし Al 電極側から入射させた。検出器バイアス

は TiC/Au電極から-100V印加し正孔ロングドリフトさせる条件下で測定を行った。 

 

 

図 5. 2 3MeVプロトン照射試験測定体系 

 

5.3.2実験結果と考察 

図 5.3 には 3MeV プロトン照射時間－電荷収集効率依存性を示した。横軸に照射継続時

間、縦軸に測定開始時刻を 1として規格化したピークチャンネルを示した。図 5.4は横軸を

単位体積当たりに換算した入射粒子数に変換したものである。開始直後 1.5~2.0kcpsにおい

て 150 分で 8 割までチャンネル側にシフトした。矢印は逆バイアス印加による電荷の開放

を示している。2.0-3.0kcps での照射に移る際に電荷の開放を行ったところ波高値の回復が

観測された。以降最大~7.0kcpまでビーム電流を変化させて計測を行ったが逆バイアスによ

る回復、波高値の低下が繰り返し見られた。さらに 6.0-7.0kcps照射では逆電荷開放を長時

間おこなったところ測定開始時の 9 割まで波高が回復した。これらの結果から塑性的な変
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化ではなく結晶内の電荷捕獲によるポラリゼーションが波高値の低下を引き起こしている

ものと考えられる。 

図 5.5には図 5.4における(A)-(E)各点のパルス波高分布形状を示す。逆バイアス印加前後

の点(B)、（C）を比較すると電荷の開放により低チャンネル成分が消失していることがわか

る。一方、高計数率下の(E)、(F)点ではそれぞれ(C)、(E)点と同等まで波高値が回復してい

るもののピーク半値幅が大きく拡がっており、高計数率下で高いエネルギー分解能を保持

するには電荷捕獲が致命的となることがわかる。 

Si 表面障壁半導体検出器とポラリゼーションの比較を行うため、先行研究より 1MeV プ

ロトンに対するSi表面障壁型半導体検出器の照射データ[8]を用いて以下の式から単位体積

当たりのエネルギーデポジット量と波高減衰の影響を比較した。 

 

Ed(𝑒𝑉/𝑐𝑚
3)  =

𝑁 × 𝐸𝑖𝑛
𝑆 × 𝐿

 (5 − 1) 

 

ここで Edは単位体積あたりのエネルギーデポジット、N は入射粒子数、Einは入射イオン

のエネルギー、Sは入射面積、Lは飛程を示す。飛程はシミュレーションコードSRIM2008[9]

を用いて求めた。1MeV プロトンに対する Si の飛程は~16μm、3MeV プロトンに対する

ダイヤモンドの飛程は 48μmでありどちらも有感層内でエネルギーデポジットされる。図

5.6にはエネルギーデポジットに対するピークチャンネルシフトの比較を示した。Si表面障

壁型検出器は 2.7x1021 eV/cm3 まで測定開始時の 9 割の波高値を保っている。SRIM2008

によるモンテカルロシミュレーションでは 1MeV プロトンによる Si のはじき出し、3MeV

プロトンによる炭素原子のはじき出しはそれぞれ 26, 12 vacancy/ionであった。この結果は

塑性的な変化による影響がダイヤモンドのほうが小さいことを裏付けており、結晶中の電

荷捕獲によるポラリゼーションが起こらなければダイヤモンド放射線検出器は Si 表面障壁

型半導体検出器よるも優れる放射線耐性を有することが期待される。 
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図 5. 3 計数率―電荷収集効率依存性 

 

 

図 5. 4 入射粒子数―電荷収集効率依存性 
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図 5. 5 各点でのパルス波高分布形状 

 

 

 

図 5. 6 Si表面障壁型検出器とダイヤモンド検出器の波高減衰比較 
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5.4 ~400keVプロトン照射試験 

5.4.1 測定体系 

次に ICF 加熱におけるイオン計測を想定し低エネルギーイオン照射実験を行った。測定

に使用した機器は 3MeV プロトン照射試験と同様であり、シェイピングアンプの出力を分

岐、エネルギースペクトルと計数率を同時に取得した。プロトンのエネルギーは

200-400keVとしφ3mm Al入射窓から入射した。コリメータは配置せず入射窓全域にわた

って照射をおこなった。Alの膜厚は 100nmであった。使用した検出器はメタン濃度 0.12%

で合成した Hu11_06 であった。図 5.7 には同検出器のα線誘導電荷量分布測定例を示す。

5.486MeVα線に対し正孔はほぼ 100%の電荷収集効率を持ち、電子電荷捕獲は 0.5%未満で

あった。TiC/Au電極に－70Vを印加し正孔長距離ドリフト条件下で計測を行った。 
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図 5. 7 Hu11_06 α線誘導電荷量分布測定例 

 

5.4.2実験結果と考察 

図 5.8に 400, 300, 250, 200keV プロトンに対するダイヤモンド検出器の応答関数例を示

す。250keVまでは明瞭なピークが観測されているが 200keVにおいてはテール成分が増加

した。 

図 5.9 には入射エネルギーに対するオフセット補正済みピークチャンネルの関係を示し

た。電極、界面でのエネルギーロスに対応する x 切片は約 100keV となった。一方、本実

験で使用した厚さ 100nm の Al 電極における 400-200keV プロトンのエネルギー損失は

20keV 以下であるためスペクトル形状が大きく崩れる原因にはなりえない。したがって、

電極-ダイヤモンド界面に不感層が存在するものと考えられる。ダイヤモンド―電極間の電

荷損失については Galbiatiらにより Cr、Ti酸化物が界面の良好な接触を妨げることが報告
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されている[10]。 北大における電極作製行程でも Ti蒸着時の装置真空度の不足、あるいは

酸素終端化にクロム酸用いていることからこれらが不感層形成要因として疑われる。良好

なオーミックコンタクトを形成するためには水素終端化や DLC、グラファイト層形成を行

い界面の抵抗を小さくしたうえで電極作製する必要がある。 

 

 

図 5. 8 数百 keVプロトンに対する検出器応答関数例 

 

 

図 5. 9 入射プロトンのエネルギーに対するピーク chのシフト 
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5.5結論 

本章では荷電交換中性粒子モニタへの応用を目指しリフトオフ法で作製した単結晶 CVD

ダイヤモンド検出器に対し 3MeVイオンにおける高計数率照射試験、~100keVの低エネル

ギープロトン照射試験を行い、適用可能性を検討した。 

 3MeV プロトン照射試験では～10%の電荷捕獲を持つ従来試料では kcp で波高値が開始

時の 8 割まで数分で低下することが確認された。逆バイアス印加による波高値の回復から

塑性的な変化ではなく電荷捕獲が波高値低下の原因であることが明らかとなった。 

 ~数百 keVプロトン照射試験では 100 nmの厚さを持つ Al入射窓から 400-150keV プロ

トン照射を行ったところ 200keV 近傍からパルス波高が崩れた。Al 入射窓でのエネルギー

損失は~20keV程度であり、ダイヤモンド検出器の不感層の存在が示唆された。より低エネ

ルギー、高計数率下での安定動作を可能にするためには、電荷捕獲キャリア輸送特性に優

れた結晶を使用するだけでなくダイヤモンド―電極間の不感層抑制がより重要であること

が明らかになった。不感層形成を避けるために水素終端ダイヤモンド上への電極作製、ダ

イヤモンド電極間へ DLC、グラファイト電極層を設けることで良好なオーミックコンタク

トを作製した検出器を作製し、再実験を行う必要がある。 
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第 6章 高速点火方式における高強度 X線下で動作可能な中性子 burnヒストリ

モニタへの単結晶 CVDダイヤモンド検出器の適用試験可能性検討 

 

本章では高速点火方式慣性核融合における中性子バーンヒストリモニタへの単結晶 CVD

ダイヤモンド検出器応用を目指し、高強度 X 線、DD 中性子に対する応答関数評価を行っ

た結果を述べる。 

 

6.1.研究背景 

6.1.1慣性核融合と各研究機関の爆縮方式 

慣性核融合における爆縮方式には間接照射方式と直接照射方式の 2 種類が存在する。図

6.1 には爆縮方式の概要を示した。米国の National Ignition Facility(NIF)、フランスの

Laser Mega Joule(LMJ)では前者を採用している[1, 2]。この方法は金などの高原子番号材

料からなるホーラム内壁をレーザー照射し、黒体放射により発生する X 線によりターゲッ

トを爆縮させるため、爆縮均一性に優れるが X 線への変換効率が低く、点火には数 MJ の

膨大な投入エネルギーを要する。一方、大阪大学やロチェスター大学では燃料球に直接レ

ーザーを照射する後者の方式を採用している。レイリーテーラー不安定性[3]により爆縮均

一性は間接照射に劣るものの、X線への変換ロスがない事から、数百 kJと間接照射に比べ

相対的に小さな投入エネルギーで爆縮可能である。 

 

 

 

図 6. 1 間接照射方式と直接照射方式の比較 
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6.1.2高速点火方式 

近年、大阪大学では核融合利得向上のため直接照射方式をさらに発展させた高速点火方

式の開発を進めている[4]。図 6.2 に概要を示す。この方式では燃料球に円錐状の金コーン

を取り付けたターゲットを使用し、直接照射により形成された高温・高密度プラズマに対

し、エネルギー1kJ, 時間幅 1psの LFEX(Laser for Fast Ignition Experiment)レーザーを

照射する。この結果、金コーンから発生する高速電子によりプラズマが加熱されるため、

直接照射方式の 10分の 1程度のエネルギーで核融合点火が期待される。 

 

 

 

図 6. 2 高速点火方式の概要 

 

6.1.3点火達成のために必要なパラメータと計測手法 

高速点火の最適化のためには爆縮不安定性、コアプラズマの挙動、高速電子による加熱

のダイナミクス、中性子生成のダイナミクスを知ることが重要であり、これらの情報を得

るために核反応粒子計測、X線分光画像計測によるプラズマ診断が試みられている。核反応

粒子計測においては多チャンネル中性子スペクトロメータ(MANDALA)[5]、多チャンネル

高速液体シンチレータ[6]による中性子飛行時間測定法の結果から 1 次反応、2 次反応で生

成した中性子数により燃料面密度の取得に成功している。また、X線分光画像計測では高速

X線ストリークカメラ[7, 8]によりコアプラズマの時間・空間的情報、高速電子の温度分布、

LFEX レーザー照射タイミングの取得に成功している。しかし、高速点火方式においては

プラズマを追加熱するための高速電子に起因する高強度制動 X 線が中性子計測の障害とな

る。 

図 6.3 にはレーザー爆縮による燃料球半径、中性子発生量の時間変化模式図を示す。中

性子生成量のピーク時刻を中性子 bangタイム、そして bangタイム近傍の中性子生成履歴

を burnヒストリと呼ぶ。中性子生成量・生成履歴は加熱レーザーの照射タイミングにより
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大きく変化することが予測されており、高速点火の最適化のためこれらを実験的に観測で

きる検出器が求められているが、中性子 burn ヒストリの測定はいまだに成功しておらず、

時間分解能 100ps未満でこれらの測定ができる検出器が求められている。 

 

図 6. 3 中性子 burnタイムと burnヒストリの概要[9] 

 

6.1.4 Burnタイム・burnヒストリ計測と用いられる検出器 

これまでbangタイム、burnヒストリ測定用検出器はNIFにおいて多く開発されてきた。

NIF における bang タイム・burn ヒストリ検出方式にはプラスチックシンチレータを用い

る方法、ガスチェレンコフ検出器を用いる方法、多結晶 CVDダイヤモンド検出器を用いる

方法の 3種類に大別される。表 6.1に計測手法についてまとめた。 

プラスチックシンチレータを用いる方式は中性子総生成数が 1015以下のDT反応に対す

る計測で主に用いられており、bangタイム計測ではシンチレーション光を光電子増倍管と

の組み合わせ、burn タイム計測ではストリークカメラとの組み合わせが使われており、デ

コンボリューション後の時間分解能はそれぞれ 100ps, 30psを達成している[10, 11]。ガス

チェレンコフ検出器は中性子生成数の増加に伴い総中性子生成数 1015以上において DT 核

融合で発生する 3Heの緩和に伴う 16.5MeVγ線を検出する方法である。この方法は光子を

検出するためイオン温度による時間拡がりの影響を受けない利点がある。シンチレータと

同様にγ線 bangタイム測定には光電子増倍管の組み合わせ、γ線 burnヒストリ測定にお

いてはストリークカメラの組み合わせにより計測が行われる[12,13,14,15,16]。多結晶 CVD

ダイヤモンド検出器は電流モードで動作し、総中性子生成数 1015以下において中性子 bang

タイム計測に用いられてきた。また間接照射におけるホーラムからの X線 bangタイム計測

や D3He反応によるプロトン計測用検出器としても用いられている[17,18]  
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表 6. 1 高速中性子の計測手法とデコンボリューション後の時間分解能 

方式 計測対象 Bang 

タイム 

Burn 

ヒストリ 

中性子発生数 

(neutrons/shot) 

時間分解能 

(ps) 

多結晶ダイヤモンド 

検出器 

 

DT/DD

中性子 

○ 

 

× 1010~ 100 

BC422 

+ 

PMT 

 

○ 

 

× 

106~1015 30 

BC422 

+ 

ストリークカメラ 

 

 

 

16.5MeV 

γ線 

 

○ 

 

 

○ 

109~1015 100 

ガスチェレンコフ検出器 

+ 

PMT 

 

○ 

 

 

× 

1016~ 40 

ガスチェレンコフ検出器 

+ 

ストリークカメラ 

 

○ 

 

○ 

1016~ - 

 

 

6.1.5高速点火方式特有の問題と解決策 

一方、大阪大学における高速点火方式ではいまだに中性子 bangタイム・burnヒストリ

の取得には成功していない。これは投入エネルギーが NIF よりも小さく、核反応断面積の

小さい DD燃料球による爆縮を行っているため総中性子生成数が 107程度と少ないこと、高

速点火時に発生する電子起因の制動 X線が大量に発生し、中性子信号が S/N 的に埋もれて

しまうことが解決すべき課題である。直接照射方式に関してはこれまでに有川らによって

中性子感度向上のためプラスチックシンチレータと光電子増倍管を組み合わせた中性子

bang タイム計測方法が開発され、総中性子生成数 106以上に対し計測に成功している[9]。

しかし、高速点火方式においては、前述したように高速電子による最大エネルギー数十MeV

の制動X線が1012～1015photon/shot発生する。プラスチックシンチレータを使用した場合、

図 6.4に示すような減衰時間数μsecのアフターグローが発生。ベースラインシフトにより

中性子信号が埋もれてしまうためシンチレータと光検出器を組み合わせた bang タイム、

burnヒストリ測定は困難となる[19, 20]。また、DD反応利用のためチェレンコフ検出器に

よるγ線計測も利用できない。 

先に述べた問題を解決し、高速点火に伴う高強度 X 線下で使用できる中性子 bang タイ

ム、中性子 burnヒストリ検出器を実現するには以下の 2つが求められる 
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(1)X線信号が速やかにベースラインへ収束 

(2)十分な S/Nで中性子信号を計測できる 

上記を達成する手段として我々は単結晶ダイヤモンド検出器に着目している。前述した

ように、NIFにおいては多結晶 CVDダイヤモンド検出器による中性子 bangタイム測定が

報告されているが、中性子 burnヒストリの取得は報告されていない。これは多結晶を使用

する場合、結晶粒界における電荷捕獲の影響により出力信号が低下し、中性子の絶対量評

価ができないためと考えられる[22, 23]。これをほぼ完全な電荷収集効率を持つ単結晶 CVD

ダイヤモンドにすることで改善が期待できる。 

 

 

図 6. 4 高強度 X線によるシンチレータ出力信号例[21] 

 

6.2.研究目的 

ほぼ完全な電荷収集効率と飛行時間測定法に十分な高速応答性を兼ね備えた単結晶

CVDダイヤモンドを合成、検出器化したのち、中性子計測の障害となる高強度 X線に対し

時間応答を測定、飛行時間測定法における X 線と中性子到達時刻の差を比較することで単

結晶ダイヤモンド検出器の高速点火用中性子burnヒストリモニタへの適用可能性を実験的

に検証し実現に向けた課題を明らかにすることを目指した。 

 

6.3.実験 

 第 2章と同様の方法で単結晶 CVDダイヤモンド放射線検出器を作製した。比較のため市

販品であるElement Six社製エレクトロニクスグレード単結晶CVDダイヤモンドを使用し

て同構造の検出器を作製、評価に使用した。初めに、作製した検出器に対し電流アンプを

用いたパルス波形観測を行い電荷キャリアのドリフト速度計測評価を行った。次に、大阪

大学激光 GXII 号において高速点火による高強度 X 線、DD 中性子応答関数評価を行った。
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最後にこれら実験結果から中性子burnヒストリモニタとしての適用可能性と解決すべき課

題について検討した。 

 

6.3.1 α線誘導電荷量分布測定と電流アンプを用いたドリフト速度測定 

作製した検出器に対し、飽和ドリフト速度測定のため電流アンプを用いたパルス波形観

測を行った。測定は室温真空中で行い 241Am線源(5.486MeVα線)に対する時間応答をアナ

ログ周波数帯域 2GHzの広帯域電流アンプ(broadband amplifier; cividec)、アナログ周波数

帯域 5GHz のデジタルオシロスコープ(Wavemaster8600AS; Lecroy)を用いて取得、30 発

分の電流パルス出力信号の半値幅、検出器の膜厚から飽和ドリフト速度を求めた。 

 

6.3.2  激光 XII号における X線・DD中性子応答関数測定体系 

大阪大学レーザーエネルギー学研究所、激光 XII号において高速点火に伴う高強度 X線・

重水素ターゲット爆縮に伴う DD 中性子に対する単結晶ダイヤモンド検出器の応答関数取

得を試みた。図 6.5 に測定体系を示す。測定にはアナログ周波数帯域 16GHz の 

Bias-Tee(picosecond Lab)、Detector power Supply(428; Ortec)。アナログ周波数帯域 4GHz、

20GS/s のオシロスコープ(N2940A;キーサイト)を使用した。 実際の中性子 burn ヒストリ

測定時はアナログ周波数帯域 20GHzのオシロスコープの使用を予定している。慣性核融合

装置ではレーザー照射に伴う強力な電磁ノイズが発生し、これが計測に大きな影響を及ぼ

す。そこで検出器から測定計器までを金属管、自作した Cu製シールドボックスにより電磁

遮蔽した。検出器導入ポートはアクリルフランジの使用によりターゲットチャンバーから

絶縁、シールドボックス内の測定計器を UPSバッテリー駆動させることで測定系を電気的

フローティングさせた。さらに光ファイバーとフォトダイオード(S5371; Hamamatsu)によ

りタイムフィデューシャル信号を取得しフローティングを維持したままタイミング計測を

行える系を構築した。 

DD、DT 中性子のドップラー効果による到達時間の拡がりは下記のようにあらわされる

[10] 

 

 ∆𝑡 (𝑝𝑠) = {
   778 × 𝑑 × √𝑇𝑖   (2.45𝑀𝑒𝑉   𝐷𝐷 𝑛𝑒𝑢𝑡𝑟𝑜𝑛)

122 × 𝑑 × √𝑇𝑖  (14.1𝑀𝑒𝑉  𝐷𝑇 𝑛𝑒𝑢𝑡𝑟𝑜𝑛) 
  (6 − 1)  

 

ここで Tiはイオン温度(keV), d はターゲット検出器間距離(m)を示す。現状、FIREX プロ

ジェクトでの高速点火におけるイオン温度は 0.5-1keV 程度である[25]。DD 反応で生成し

た 2.45MeV中性子の時間拡がりを 100ps未満に抑えて計測するために検出器はターゲット

中心から約 5.7cm 以内に設置しなければならない。光子、DD 中性子の速度は 30cm/ns, 

2.1cm/nsであるため X線の 2.5ns後に DD中性子が検出器へ到達する。本測定におけるタ

ーゲット検出器間距離は他の計測器との立体角の兼ね合いから X 線、DD 中性子応答関数
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評価時でそれぞれ 11cm, 14cmであった。 

X線応答関数測定には CHシェルを用い、LFEXレーザーでシェルを照射した。DD中性

子応答関数測定には爆縮速度を高め、高い中性子発生数を得るため厚さの薄い 2－3μmt

の重水素ガス入り CDシェルを用いた。ターゲット爆縮は激光 GXIIによるレーザーのみで

行った。期待される DD中性子発生数 108 neutrons/shot 検出器感度から期待される波高値

は数 mV であったため、中性子信号であることを確認するために X 線と DD 中性子の到達

時刻の差、CHシェルによる爆縮ショットとの出力信号比較を行った。 

 

 

図 6. 5 DD中性子応答関数評価体系 

 

6.4実験結果 

6.4.1ドリフト速度測定 

図 6.6a)に北大製試料電流アンプ出力波形例を示す。オシロスコープで観測した電流パル

ス波形 30 発から求めた北大製試料 3 個のドリフト速度平均値は正孔:(1.2±0.4)×107cm/s, 

電子:1.1±0.3 x 107cm/sであった。測定系の周波数帯域は電流アンプの 2GHzにより制限

されているため実際にはさらに高速な飽和ドリフト速度が期待できる。図 6.6b)には厚さ

500μmのエレメントシック社製試料の電流パルス波形を示す。こちらは正孔:(0.87±0.06) 

× 107cm/s, 電子: (0.69±0.2)×107cm/sを得た。これは Hammersberg[26], Jansen[27] ら

の報告している値と概ね一致している。 

半導体検出器中の誘導電荷はショックレー・ラモの式によりプラナ型構造、一次元のモデ

ルでは以下のように記述される。 

dQ =
𝑞𝑁0
𝑤

𝑑𝑥    (6 − 2) 
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ここで、x をキャリアの進行方向、Q は誘導電荷量、q は素電荷量、w は試料厚さ、No は

初期に生成したキャリア数とすると、電流値は、 

 

𝑖(𝑡) =
dQ

𝑑𝑡
=
𝑞𝑁0
𝑤

𝑑𝑥

𝑑𝑡
=  
𝑞𝑁0
𝑤

𝑣    (6 − 3) 

 

となり誘導電荷量が等しい場合、試料厚さと飽和ドリフト速度、静電容量と同軸ケーブル

のインピーダンスによりパルス波高とパルス幅が決まる。X線に対する感度を低下させ、空

間電荷制限電流モード[28]によるパルス波形低速成分の生成を防ぐことにより中性子信号

に高い S/N 比を持たせることが出来る。そこで応答関数測定では上記を満たし飽和ドリフ

ト速度に優れた厚さ 100μmの北大製試料を使用した。 
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図 6. 6単結晶 CVDダイヤモンド電流パルス波形例 

a) 北大製試料 b)エレメントシックス試料 

 

6.4.2 高強度 X線に対する応答測定結果 

図 6.7 に LFEX レーザー照射により発生した高強度 X 線に対する北大製ダイヤモンド検

出器の応答関数測定例を示す。制動 X 線に対し半値幅 0.8ns 未満、全幅約 2ns の高速なパ

ルスを得た。Exponential 関数を用いて最小二乗法により求めた減衰時間は 470ps と極め

て高速な応答を得た。一方で電気的フローティングを行ったにも関わらず 200mV程度の電

磁ノイズの影響を受けた。これはわずかな静電シールドの破れによるものと考えられる。 
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図 6. 7 LFEXレーザーによる CDシェル照射時 X線応答関数例 

 

6.4.3 DD中性子に対する応答関数 

図 6.8には CD、CHシェル爆縮に対する応答関数を示す。従来数十mVあった電磁ノイ

ズが Cu製シールドボックスによりピークトゥーピーク値で 2mVまで減少した。図中にお

ける時刻のゼロ点はフォトダイオードの立ち上がりに対応している。-43ns, -37nsにおいて

爆縮プラズマからの X 線、DD 中性子信号を観測した。X 線、DD 中性子信号の時間差は

6.2nsでありこれはターゲット中心－検出器間距離 14.5cmに相当する。 

なお、中性子イールドはプラスチックシンチレータで校正した値である。図 6.8a), b), c)に

おいて X 線・DD 中性子時刻差は一様であり、シンチレータで計測した中性子イールドの

増加に伴う波高値増加が観測された。さらに図 6.8d)において X 線信号のみが観測された。

以上の結果から-37nsにおける波高は DD中性子であることが確認された。 

図 6.9にはシンチレータで計測された中性子イールドに対する誘導電荷量の計算値、実測

値を示した。ここで実測値は図 6.9a), b), c) の-37ns における波高に対しガウシアンフィッ

トを行い面積から誘導電荷量を求めた値である。エラーバーはポアソン分布を仮定した場

合のダイヤモンドと非弾性散乱する中性子数から決定した。ただし、今回の計測において

は検出器と弾性散乱を起こした中性子数は数十個と少ないため非常に統計精度が低い。DD

中性子による反跳炭素原子のエネルギーデポジットのリニアリティ評価はより高い中性子

イールド下で応答関数を取得する必要がある。 
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図 6. 8 CD、CHシェル爆縮に対するダイヤモンド検出器応答関数例 
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図 6. 9 DD中性子による誘導電荷量の実測値と計算値の比較 
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6.4.4 高強度 X線下における DD中性子信号の S/N試算 

FIREX 計画が進展しイオン温度 5keV が達成されれば、総中性子生成数は

1011neutron/shot が見込まれる。中性子の時間拡がりを 100ps 未満に抑えて計測するため

には検出器ターゲット間距離を 5.7cm 以内にしなければならない。この時 DD 中性子によ

る信号を X 線信号と完全に分離して計測するためには X 線信号が 2.5ns 未満にベースライ

ンへ収束する必要がある。図 6.10 には本実験で得られた中性子応答関数の波高値、X 線応

答関数の減衰時間から計算した5.7cm設置時のS/N比を示す。本検出器はX線に対し470ps

の減衰時定数、5.7cm 設置時に DD 中性子に対し波高値換算で 2×10-8 mV/neutrons の中

性子感度を持つ。高速点火達成時の中性子イールドを Yn = 1×1011neutrons/shotとし波高

値が線形に増加する仮定では 2Vの出力信号が期待できる。中性子 burnヒストリ計測にお

いては取得した波高値に対してアンフォールディングを行うため現状の100-1000倍程度の

信号が必要となる。Yn=1011neutrons/shot の場合、減衰時間から X 線による波高値は 6V

以下に抑える必要がある。今後は RF対策の徹底、印加電圧のパルス印可方式の導入による

X 線影響の低減等を行い、FIREX の中性子発生量増加に伴う高速点火時の中性子 bang タ

イム、中性子 burnヒストリ計測実現を目指す。 
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図 6. 10 高強度 X線に対する検出器波高値と予測される DD信号の S/N 
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6.5結論 

 本研究では高速点火方式慣性核融合における中性子バーンヒストリモニタへの単結晶

CVDダイヤモンド検出器応用を目指し、高強度 X線、DD中性子に対する応答関数評価を

行った。LFEXレーザーに照射に伴い発生した高強度 X線に対しては半値幅 0.8ns, 減衰時

定数 470psの高速なパルス応答を得た。DD中性子に対する応答関数評価では Cu製シール

ドボックスの使用、光フィデューシャル信号による測定系の電気的フローティングにより

108 neutrons/shot において中性子信号を取得した。実験値に基づく、X線、DD中性子に

対する波高値を中性子ドップラー拡がりが 100ps となるターゲットチャンバー中心から

5.7cmの位置で計算した結果、S/N100以上で中性子信号を取得するためには中性子イール

ドが 1011 neutrons/shotかつX線波高値を 6V程度未満とする必要があることが明らかにな

った。中性子イールド、X線の誘導電荷量の制限があるものの、現状で光検出器の使用でき

ない高強度 X 線下において中性子イールドが十分な場合、バーンタイムヒストリ検出器と

して有効な計測手法であることが確認された。 
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第 7章 総括 

 

 本研究では高温・高放射線場等の過酷環境で安定動作可能なダイヤモンド放射線検出器

実現のためリフトオフ法を用いた単結晶CVDダイヤモンド成長条件探査による電子電荷キ

ャリア輸送特性の改善、ならびに各種応答関数評価による核融合プラズマ診断装置への適

用可能性検討を行った。 

 第 1章ではダイヤモンド放射線検出器の特長を引き出し過酷環境下で使用するためには

電子に対する電荷捕獲を可能な限り低減することが重要であることを既存検出器の現状よ

り示し、実現の要である電子電荷収集効率改善の指針を述べた。 

 第 2章では窒素不純物、構造欠陥・点欠陥低減のため装置大気リーク低減、0.2%近傍で

の低メタン濃度成長並びに成長温度の上昇を行い、電荷キャリア輸送特性を評価した。窒

素低減かつ低メタン濃度試料では正孔 100.1%, 電子 99.8%の電荷収集効率が得られ、リフ

トオフ法で作製したダイヤモンドの電子電荷捕獲を従来の 10分の 1に改善した。 

第 3章では第 2章で得られた試料に対しε値、Fano因子の評価を行った。α線誘導電荷

量分布測定によりε＝13.1±0.1eVを得た。エネルギー分解能は実測値で 0.31%とダイヤモ

ンド検出器としてトップクラスの値を示した。さらに、回路系ノイズを差し引いた検出器

固有分解能から求めたファノ因子がダイヤモンド放射線検出器として初めて 1より小さく

なることを実験的に示した。 

 第 4章では DT中性子エネルギースペクトロメータへの応用を目指し、第 2章で得られ

た試料に対し 14MeV中性子に対する応答関数評価を JAEA/FNSにおいて行った。12C(n, 

α)9Be反応に対応するエネルギー分解能は最高で 1.5%を示した。ビーム軸に対し 95度に

設置した場合の検出器固有エネルギー分解能は 0.79%となり、天然ダイヤモンドで報告さ

れていたエネルギー分解能最良値を人工ダイヤモンドとして初めて上回った。 

第 5章では荷電交換中性粒子モニタへの応用を目指し、3MeVプロトンによる高計数率

照射試験、150-400keVの低エネルギープロトンに対する照射試験を行った。約 10%の電荷

損失のある従来試料では数 kcpsの計数率下で波高値が開始時の 8割まで数分で低下、著し

い電荷捕獲が起こった。一方で逆バイアス印加による波高値回復から数MeVイオンによる

照射では塑性的な損傷ではなく電荷捕獲が波高値低下の主な原因であることが明らかにな

った。低エネルギープロトンに対する照射では Al電極によるエネルギーロスよりも十分高

い 200keVからスペクトルが崩れ、不感層の存在が低エネルギー計測における課題として明

らかになった。 

第 6章では高速点火方式慣性核融合中性子 burnヒストリモニタへの適用を目指し、高強

度 X 線、DD 中性子に対する応答関数を評価、実験で得られた応答関数から適用可能範囲

と課題を明らかにした。応答関数評価では高強度 X 線に対し半値幅 0.8ns, 減衰時定数

470psの高速なパルス応答を得た。DD中性子に対し 108 neutrons/shot 以上の中性子イー

ルドで応答関数取得に成功した。イオン温度 5keV時に中性子到達時刻のドップラー拡がり
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を 100ps に抑えて計測する場合、X 線の 2.5ns 後に中性子が到達する。実験的に求めた減

衰時定数と中性子感度から中性子イールド 1011 neutrons/shot において X 線による波高値

が 6V 未満であれば 100 以上の S/N で中性子信号を取得できる見込みを得た。X 線対策が

必要なものの、光検出器の使用できない高強度 X線下において、単結晶 CVDダイヤモンド

放射線検出器の使用が有効であることが示された。 

以上の研究結果より、不純物の低減・低メタン濃度成長により生産性の高いリフトオフ

法を用いた場合においてもトップクラスの電荷キャリア輸送特性を持ったダイヤモンド放

射線検出器が実現できた。さらに、各種応答関数評価から核融合プラズマ診断応用に必要

なエネルギー分解能や高速応答性が確認された。高品質な単結晶ダイヤモンド成長に加え

電極－界面間の不感層制御、高周波ノイズ対策を含めた計測系等の問題点解決を解決する

ことで単結晶 CVDダイヤモンド放射線検出器は小型かつ優れたエネルギー・時間分解能を

持つ検出器としてプラズマ診断への応用が期待できる。 
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Appendix A ダイヤモンド放射線検出器の評価方法  
 

A.1誘導電荷量と Shocley Ramoの式 

誘導電荷による信号は放射線が入射し、電荷キャリアが電極へ流動する瞬間から始まる。

検出器内の電位はポアソン方程式により 

∆𝜑 =
𝜌

𝜀
   (𝐴 − 1) 

と記述される。電位により生ずる電界は電位勾配により求まるので 

 

𝐸 = −∇𝜑   (𝐴 − 2) 
となる。 

検出器内の電荷キャリアドリフトによって電極に誘導される電荷を計算するための方法は

Shockley-Ramoの定理、重み付き電界、重み付き電位で記述され電極に誘導される電荷は 

𝑖0 = 𝑞𝑣⃗ ∙ 𝐸⃗⃗    (𝐴 − 3) 

で記される。電極に誘導される電荷量はこれを積分して 

𝑄 = 𝑞∆𝜑0    (𝐴 − 4) 
とあらわされる。 

プラナ構造の場合は電極の端を除き、電界が一様なため電子・正孔両方の電荷キャリアの

特性を観測することとなる。 

 

A.2誘導電荷による信号検出の原理とキャリア輸送特性評価の方法 

A.2.1電荷収集効率 

電荷収集効率は放射線により発生した誘導電荷量に対する収集電荷量で以下の式のよう

に定義され、パルス波高分析による誘導電荷量分布測定により評価される。 

 

𝐶ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒 𝐶𝑜𝑙𝑙𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛 𝐸𝑓𝑓𝑖𝑐𝑖𝑒𝑛𝑐𝑦 (𝐶𝐶𝐸) =
Qcollected
𝑄𝑖𝑛𝑑𝑢𝑐𝑒𝑑

× 100 (%)     (𝐴 − 5) 

 

A.2.2 α線誘導電荷量分布測定 

5.486MeVα線誘導電荷量分布測定によるダイヤモンド検出器の電荷収集効率評価方法

について述べる。5.486MeVα線はダイヤモンド中で約 13μm の飛程を持つ。検出器は電

極でダイヤモンドを挟みこんだプラナ構造を持ち、両端に高圧が印加されている。α線が

検出器内に入射すると付与したエネルギーをε値で割った数のキャリアが生成される。生

成された電荷キャリアは電界に沿って両端の電極へとドリフトする。このドリフト電流を

打ち消す形で発生する誘導電荷を観測することで電荷キャリアの輸送特性を評価する。飛
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程は本研究で用いた自立膜の膜厚(~100μm)に対し小さいため、 入射面あるいは高圧の極

性を変えることにより長距離ドリフトする電荷キャリアの輸送特性を主たる信号として評

価できる。 

図 A.1 には測定体系と等価回路を示す。ダイヤモンド内で生成した誘導電荷は電荷有感

型前置増幅器で誘導電荷量の情報を持ったパルス波高に変換され、その後、スペクトロス

コピーアンプ内で増幅、整形されマルチチャンネルアナライザによりパルス波高のヒスト

グラムを形成する。 

 

 

電荷収集効率の校正にはシリコン表面障壁型半導体検出器を用いた(CU012-050-100、

Ortec)。シリコン、ダイヤモンドのε値それぞれ 3.62eV, 13.1eV[8]として評価を行った。

測定は各検出器からの誘導電荷量、ε値の比からダイヤモンド検出器の電荷収集効率を見

積もった。 

また、波高分析に先立ち測定系のオフセット、ゲインの補正を行った。マルチチャンネ

ルアナライザにより示されるチャンネルナンバーは以下の式のようにあらわされる 

 

MCA ch = mV + c    (A − 6) 
 

ここでmは測定系のゲイン、Vは入力されたパルス波高、cはMCAオフセットとする。 

MCAには通常フルレンジに対し 1% 以内のオフセットが存在する。また、電荷有感型前置

 

図 A. 1 α線誘導電荷量分布測定体系 
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増幅器においては接続する検出器静電容量の違いによって出力信号のリニアリティがわず

かに変化する。これに伴い測定系全体のゲインも変化してしまうため１%以下の電荷収集効

率校正においてはゲイン、オフセット校正が必要である。そこで、オフセット補正を行う

ため校正用シリコン半導体検出器、ダイヤモンド検出器をそれぞれ接続した状態でパルサ

ー信号に対するリニアリティ評価をおこなった。 

  また、ダイヤモンド検出器 Al 入射窓(100nm)、Si 表面障壁型検出器の不感層(500ÅSi)

によるエネルギーロスは TRIM コードにより計算、ElossAlwindow =6.6keV, ElossSiwindow = 

15.2keVとして補正した。 

以上の補正項を含んだ電荷収集効率の計算式は以下のようになる。 

 

𝐶𝐶𝐸𝑑𝑖𝑎𝑚 =
(𝑃𝑒𝑎𝑘 𝑐ℎ𝑑𝑖𝑎𝑚 − 𝑐𝑑𝑖𝑎𝑚 )

( 𝑃𝑒𝑎𝑘 𝑐ℎ𝑆𝑖  −  𝑐𝑆𝐼)
×

𝜀𝑠𝑖
𝜀𝑑𝑖𝑎𝑚𝑜𝑛𝑑

×
𝑚𝑆𝑖

𝑚𝑑𝑖𝑎𝑚
×
5486𝑘𝑒𝑉 − 𝐸𝑙𝑜𝑠𝑠𝐴𝑙𝑤𝑖𝑛𝑑𝑜𝑤
5486𝑘𝑒𝑉 − 𝐸𝑙𝑜𝑠𝑠𝑆𝑖𝑤𝑖𝑛𝑑𝑜𝑤

× 100(%)    (𝐴 − 7) 

 

 

A.2.3電荷収集距離[1] 

電荷収集距離は CCEに検出器厚さ wをかけた値として定義される。検出器厚さが電荷キ

ャリアの流動できる範囲よりも非常に大きい場合や、粒界の存在する多結晶半導体検出器

の評価指標として用いられる。 

 

Charge Collection Distance(CCD) =
Qcollected
𝑄𝑖𝑛𝑑𝑢𝑐𝑒𝑑

 × 𝑤     (𝐴 − 8) 

 

A.2.4μτ積[2] 

上記の電荷収集効率、電荷収集距離は Hechtの式により一般化できる。 

この式において電子、正孔の移動度μ、キャリア寿命τ、電荷収集効率は電場強度 E の関

数として記述できる。ここで、wは検出器有感層厚さ、dはキャリアの発生個所位置である。

添え字の s, l は入射面、極性できまる検出器内電荷キャリアのショートドリフト、ロング

ドリフトを示している。 

 

Qcollected
Qinduced

=
μ𝑙τ𝑙E

𝑤
(1 − e

−
𝑤−𝑑
μ𝑙τ𝑙E) +

μ𝑠τ𝑠E

w
(1 − e

−
𝑑

μ𝑠τ𝑠E)    (𝐴 − 9) 
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Appendix B 不純物・合成方法によるダイヤモンドの分類と電荷キャリア輸送特

性 

 

ダイヤモンドは含有する不純物の量、欠陥密度によって大別することができる。また複

数の合成方法を持つ。本節では単結晶 CVDダイヤモンド以外のダイヤモンドの分類、検出

器としての適用可能性について簡単にまとめた。 

 

B.1 不純物による分類 

ダイヤモンドは不純物として窒素、ホウ素を含みやすくそれら不純物の種類、含有量に

より Ia, IIa, Ib, IIbの 4種類に分類される。表 B.1にはそれらをまとめた。 

A.IIa型単結晶 

窒素、ホウ素含有量がいずれも 1ppm 以下の無色透明な高品質ダイヤモンドである。高

圧高温合成法や CVD法により作製されることが多い。 

B. IIb型 

ホウ素含有量が~100ppmと IIa型結晶よりも多く、淡い青色を呈する。 

C.Ia型 

天然において 98%と最も産出量の多い種類である。結晶内の窒素・空孔の配列により IaA

型、IaB形に分類される。 

D. Ib型 

窒素を 10~100ppm 含み、黄色を呈する。窒素は伝導体から 1.7eV のドナー準位を持つ

が室温では不活性なため、絶縁性が高い。大量生産により安価に入手できるため気相成長

用の基板としても広く用いられている。 

 

表 B. 1ホウ素・窒素不純物量によるダイヤモンドの分類[1] 

種類 IIa IIb Ia Ib 

窒素含有量 < 1ppm <1ppm ~1000ppm 10~100ppm 

ホウ素含有量 < 1ppm ~100ppm -  

天然産出量 1~2% 1~2% 98% 0.1% 

人工合成 高純度 高純度   

 

 

B.2合成法による分類と電荷キャリア輸送特性 

 ダイヤモンドの合成法には大きく分けて高圧高温合成(HP/HT :High Pressure and High 

Temperature )法と気相合成法がある。放射線検出器としてはこれまでに天然ダイヤモンド、

HPHT ダイヤモンド、そして気相合成ダイヤモンドの応用が試みられてきた。近年は結晶

成長技術の進歩から不純物の少ない化学気相合成(CVD: Chemical Vapor Deposition)ダイ
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ヤモンドが主流となっている。本節では各合成法で得られたダイヤモンド放射線検出器の

キャリア輸送特性について述べる。 

 

B.2.1. 天然ダイヤモンド 

天然ダイヤモンドはそのほとんどが Ia 型であり、不純物の多いダイヤモンドでは検出器

として動作できない。IIa 結晶の中でも光学特性に優れたものが選別され 1970 年代より複

数の研究者によりその特性が報告された。核融合プラズマ診断用途については Krasilnikov

や Kozlovらがロシア製天然ダイヤモンドを使用し、実用領域での動作を確認している[2, 3]。

しかしながら、検出器グレードのダイヤモンドは数千に 1 つと少なく、再現性に乏しいこ

とが問題である。 

 

B.2.2 高圧高温合成(HPHT)ダイヤモンド[4] 

ダイヤモンドは熱力学的に高圧下で安定なため工業用途では高圧高温合成法で作製され

ることが多い。このうち、高品質な単結晶ダイヤモンドを得るには温度差法が用いられる。 

この方法では金属製のシリンダーとアンビルからなる容器の中に種結晶、触媒金属、炭素

源を設置、種結晶と炭素源の間に温度勾配が生じるようにヒーターで加熱、同条件化でピ

ストンによる加圧を行う。これにより触媒金属と炭素が共融、低温部に炭素が拡散し低温

度部で過飽和になることでダイヤモンドが成長する。通常は大気中の窒素を取り込み Ib型

結晶が合成されてしまう。Sumiyaらは高純度化技術として Al, Ti, Zr等窒素と親和性の高

い物質を添加することで不純物の少ない高品質な IIa型単結晶ダイヤモンドを得ている。こ

の単結晶ダイヤモンドは広い波長に対し高い透過率を持つため光学窓材、X線分光結晶とし

て応用されている。 

Kanekoらはこの高圧高温合成法で得られた IIa型単結晶に対し 5.486MeVα線に対する

応答を報告している[5]。図 B.1には応答関数を示す。3.5x3.5x0.3mmの結晶に対し正孔を

ロングドリフトさせた場合、0.81%のエネルギー分解能を得ている。しかしながら、電子に

対しては数十パーセントの電荷損失があり、また短時間で電荷捕獲による分極が発生、検

出器としての安定動作が困難であることもあわせて報告している。 
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図 B. 1 HPHTダイヤモンドによるα線スペクトル[5] 

 

B.2.3. 化学気相合成(CVD)ダイヤモンド 

 化学気相合成法は原料ガスを基板近傍へ運び、化学反応により分解、基板上へ成長させ

る方法である。化学気相合成には原料ガスの分解には熱、プラズマによるものがある。プ

ラズマを用いた気相成長は直流プラズマ、アークジェットプラズマ法[6]等があるが不純物

制御の点から無電極放電が可能なマイクロ波プラズマCVD法により作製された結晶が主流

となっている。 

CVD ダイヤモンド放射線検出器は CERN 主導の RD42 プロジェクト[7]により LHD 計

画のビームモニタ応用を念頭にした研究が進められてきた。Element Six社の協力のもと結

晶の品質向上、電荷キャリア輸送特性向上、検出器放射線耐性に関して多くの報告がなさ

れている。CVDダイヤモンド放射線検出器は多結晶 CVDダイヤモンド、単結晶 CVDダイ

ヤモンドが用途に応じて用いられる。 

 

B.2.3.1多結晶 CVDダイヤモンド 

多結晶 CVD ダイヤモンドは Si ウエハ上にヘテロエピタキシャル成長させることで得ら

れる。高速応答性を持ち ToF 計測等で加速器ビームモニタとして用いられる。化学気相合

成法では基板結晶により得られる検出面積が決定されため単結晶ダイヤモンドは現状～

10mm角程度のサイズが限界である。一方、多結晶では Siウエハ上に成長させることで検

出面積を大きくすることができる。 

しかしながら結晶粒界に起因した電荷捕獲が存在するため先述の電荷収集距離が粒サイ

ズによって決まってしまうことが Bergonzo[8]らによって報告されている。また、Isberg[9]

らは結晶粒のサイズの異なる多結晶 CVDダイヤモンドに対するμτ積を報告しており、粒

サイズ増大により向上が見られること示した。この結果は結晶粒界がキャリアの輸送特性
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を劣化させることを示している。図B.2には多結晶、単結晶CVDダイヤモンドの 5.486MeV

α線に対する応答関数[10]を示す。多結晶 CVDダイヤモンドはブロードな応答を示し、エ

ネルギー計測には適さないことがわかる。また、多結晶 CVDダイヤモンドは放射線照射に

より電荷収集効率が一時的に向上することが知られている。この現象はパンピング、プラ

イミング効果と呼ばれており、生成した電荷により電荷捕獲準位が埋められることで電荷

収集効率が一時的に改善するものと考えられている。 

 

 

図 B. 2単結晶、多結晶ダイヤモンドのエネルギースペクトル比較[10] 

粒界による電荷捕獲のため多結晶ダイヤモンドはエネルギー計測には適さない 
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Appendix C マイクロ波プラズマ CVD法によるダイヤモンド成長に影響を与え

る因子 

 

C.1化学気相成長法 

化学気相成長 (Chemical Vapor Deposition: CVD)法は気体状の原料を炉に導入し、基板

上に薄膜を成長させる方法である。図 C.1 に概略図を示す。まず初めに、原料ガスは気体

の流れに乗って基板近傍の境界層に運ばれる。化学反応により気体分子は分解され、結晶

中へ構成原子として取り込まれ、拡散する。拡散の過程で吸着した原子は分子と反応を起

こしながら分解、ラジカルとなる。生成したラジカルは基板表面へ吸着しステップ端や島

状成長部周辺で分解反応を起こし結晶格子に入ることで成長する。 

 ダイヤモンドの気相成長においてはキャリアガスに水素、反応ガスとしてメタンが広く

用いられている。キャリアガスである高濃度の水素により発生した原子状水素は CVDプロ

セスにおいて成長表面がグラファイトへ変態するのを防ぐ。原料ガスの分解方法には熱フ

ィラメント法、DCプラズマ法、アークジェットプラズマ法等種々の方法が存在するが、不

純物の混入を防ぐために無電極放電の可能なマイクロ波放電が主流となっている。この場

合、キャリアガス、反応ガスはマイクロ波プラズマによる高エネルギー電子により分解さ

れる。 

マイクロ波プラズマCVD法では初めに成長層表面を覆う水素結合が気相中の水素原子と

反応、水素原子が引き抜かれダングリングボンドを形成する。次に CH3ラジカルが結合し

ダイヤモンドが成長する。この時 sp3, sp2 結合が混在するが原子状水素はフラファイトを

ダイヤモンドよりも 20 倍から 30 倍高速にエッチングするため、結果としてダイヤモンド

のみが選択的に成長できる。また、ダイヤモンドは水素終端されることで sp3 結合を維持

し安定して存在できる。原子状水素は炭化水素 CH を必要な成長種であるラジカルにする

役割も担っている。 

 

 

 

 

図 C. 1ステップ近傍の気相成長機構 
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C.2成長に影響を与える因子 

ダイヤモンドの気相成長においては結晶基板の品質、原料ガス濃度、マイクロ波の出力密

度等が成長に影響を与える重要な因子となる。ここでは成長に影響を与える代表的なパラ

メータについて説明する。 

C.2.1 基板温度 

基板温度は 600－1100℃程度が用いられる。1200℃以上では合成時にグラフェンが発生

することが知られている。北海道大学においては基板温度 850℃を採用していた。成長時の

基板温度は非接触型の赤外放射温度計やパイロメータにより石英ビューポート越しに測定

することが多い。 

C.2.2B. メタン濃度 

ダイヤモンド気相成長においては原料ガスであるメタンとキャリアガスである水素の比

をメタン濃度と呼び、CH4/H2で定義される。一般的にメタン濃度が高いと非ダイヤモンド

相が多く含まれ、結晶性が低下する。メタン濃度を低くすることで非ダイヤモンド相の少

ない高品質なダイヤモンドが得られることが知られている。先行研究では 0.025%の極低メ

タン濃度成長により原子的に平坦かつ結晶性に極めて優れたダイヤモンドが報告されてい

る[1]。しかしながら、成長率は数十 nm/h 程度と著しく低いためにデバイスや、放射線セ

ンサのような厚膜作製にこの条件を直接用いることはこれまでにされてこなかった。 

また、酸素添加により非ダイヤモンド相のエッチング効果が高くなり結晶性が向上する

ことも知られている。炭素原子、水素原子、酸素原子の構成比における結晶成長の分類は

Bachman図として知られており[2]適切な条件下でのみダイヤモンドが成長する。 

C.2.3成長面 

ダイヤモンド成長ではほかの面方位と比較し双晶の発生しにくい{100}面が用いられるこ

とが多い。成長条件が適切でない場合、基板起因の転位、表面の研磨跡、エッチピットに

よる{111}方向に配向した異常成長粒子が発生する。これらの制御については次節で述べる

オフ角制御技術、αパラメータ制御などが用いられる。 

C.2.4 オフ角制御技によるステップフロー成長の促進 

先に述べたように{100}面上にダイヤモンドを成長させる場合、異常粒子の抑制が課題と

なる。{100}面に対し、{110}方向に数度の傾きを付けて研磨されたオフ角基板を使用するこ

とでステップフロー成長が促進されることが知られている[3]。図 C.2 に概略図を示す。オ

フ角を付けた基板上ではステップフロー成長が促進される。これにより異常粒子の発生点

があってもその成長よりも早く、成長の起点を通過することで異常成長の抑制が期待され

る。 
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C.2.5 αパラメータ制御 

ダイヤモンドの自形面としてあらわれるのは{100}, {111}面である。これらに対し垂直な

成分の成長速度を V100, V111とするとその成長速度の比は 

α =
 3V100
𝑉111

 

として定義され、これをαパラメータと呼ぶ。 

メタン濃度、成長温度によりαは変化する。αが変化する原因としてはプラズマ中の C2H2, 

CH3ラジカルの比が関係することが報告されている[4]。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 C. 2オフ角制御による異常成長の抑制[3] 

左：オフ角の有無による異常成長の低減。 右：ステップフロー成長による異常成長起

点の抑制。 
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