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本論文の要旨 

単結晶ダイヤモンド半導体検出器は高速応答性、耐放射線性、可視光不感など優

れた特長を持つことから原子力、加速器、宇宙など過酷環境での応用が期待される。 

原子炉分野では福島原発の事故後、半導体センサに対する要求仕様が厳しくなり、

耐熱性、耐放射線性を向上させる必要がある。また福島原発廃炉作業においては臨

界近接モニタとして 1000 Gy/h と非常に強いγ線環境下で数 cps/nv 程度の熱中性

子検出効率をもつ検出器が必要とされる。また蛍光 X 線分析の分野では検出器冷却

機構の除外と大面積化による検出効率の向上が求められる。このように大面積ダイヤ

モンド検出器には幅広い適用領域が存在する。さらに検出器グレード大面積ダイヤモ

ンド結晶が実現されれば、ダイヤモンド結晶の価格の低下や性能の均一性も向上する。

またこれらの結晶は非常に純度が高く、量子センサへの展開が期待できる。 

現在 Element Six 社から検出器グレードのダイヤモンド結晶が販売されており、業界

の標準として扱われている。しかし大きさが 5 mm 角程度に制限されることや 220 ℃以

上では電荷捕獲により波高値が低下することから応用が制限されている。また合成に

使用される HPHT IIa 型基板はサイズが 5 mm 角程度と小さく、価格が高い。HPHT Ib

型基板や CVD 基板やヘテロエピ基板などさらに大きな基板も販売されているが、使

用に際しては不純物、貫通転位などの欠陥影響を無視できなくなる。 

本論文では単結晶 CVD ダイヤモンド放射線検出器の大面積化を目指した基板欠

陥影響の評価とダイヤモンド検出器の応用研究について報告する。 

 

本論文は全 6 章で構成されている 

第 1 章では単結晶ダイヤモンド放射線検出器の諸特性に触れつつ、その特長を明

らかにする。また試料作製に使用したマイクロ波プラズマ CVD 法の説明、検出器の性

能評価に使用したα線による誘導電荷量分布測定、検出器作製プロセスを紹介する。 

第 2 章では検出器大型化に向けた基板欠陥影響の評価について報告する。検出

器大型化を目的として Element Six 社製光学グレード大型単結晶ダイヤモンド結晶上

にダイヤモンドを成長させ、その電荷キャリア輸送特性を評価した。5.5 MeV α線に

対する電荷収集効率は電子正孔ともに 99.9 %を示し、エネルギー分解能は正孔では

0.39 %、電子では 0.50 %であった。エネルギー分解能はエネルギースペクトロメータと

しての使用に十分な値を示した。また試料のμτ積は正孔、電子に対し、それぞれ

(5.0±0.4)×10-5 cm2/V と(1.8±0.2)×10-5 cm2/V であり、HPHT IIa 型基板上に合成

した結果より劣るものとなった。加えて HPHT Ib 型基板上に合成した試料との電界強

度に対する応答変化から基板の欠陥影響について議論した。 

第 3 章では原子炉格納容器雰囲気モニタ用ダイヤモンド積層γ線検出器の応答シ

ミュレーションと検出器作製、評価について報告する。300 ℃以上での高温動作とγ

線核種弁別の両方を実現するため、株式会社日立製作所と共同で PHITS を用いた



 

6 
 

モンテカルロシミュレーションの結果からダイヤモンド薄膜を 4 枚積層させた総厚さ約

300 μm の検出器を考案した。実際に約 9 mm 角 HPHT IIa 型基板上に合成した薄

膜試料を 4 枚にレーザー切断し、検出器を作製した。切断後の試料は RT ～ 300 ℃

で安定した動作を示し、レーザー切断の影響が限定的であることが明らかとなり、均一

な検出器性能を持つ試料作製が可能となった。検出器は 137Cs 線源から放出される

662 keV γ線のコンプトン端をはっきりと観察できた。60Co 線源と 137Cs 線源の 2 種の

γ線核種を用いた測定から、γ線核種の弁別が可能であることを実証した。 

第 4 章では福島原発廃炉に向けた臨界近接モニタへの適用、更にその後の原子

炉での中性子計測を目指したダイヤモンド熱中性子検出器の応答シミュレーションと

試作、その評価について報告する。ダイヤモンド上に 10B4C 熱中性子変換層を作製し

た構造を用いて熱中性子、原子炉内を想定した 662 keVγ線に対する応答シミュレー

ションからダイヤモンド有感層厚さ、10B4C 層厚さの最適化や中性子とγ線の弁別方法

について議論した。また 40 μm 厚のダイヤモンド試料の 500 ℃までの高温動作性を

α線を用いた誘導電荷量分布測定で評価し、RT ～ 350 ℃まで電子正孔ともに安

定した動作を示した。しかしそれ以降はリーク電流が原因とみられる波高値の低下が

観察された。更に同試料の両面に 10B4C 層を作製した検出器を用いて 252Cf 線源から

放出される中性子の測定を行った。波高分布は熱中性子と 10B の反応で発生する荷

電粒子のエネルギーと一致しており、熱中性子測定が可能であることを確認した。 

第 5 章では厚さ 300 μm の検出器グレードダイヤモンド単結晶に小型 CMOS プリ

アンプを接続した検出器を用いて、5.9 keV ～ 59.5 keV までの X 線、γ線に対する

応答を評価した。59.5 keV γ線に対するエネルギー分解能は 3.8 keV であり、5.9 

keV X 線に対するエネルギー分解能は最高で 484 eV であった。5.9 keV ～ 59.5 keV

間の放射線のエネルギーに対するピークチャンネルをプロットして得られたエネルギ

ー線形性はエネルギー計測に十分なものであった。一方で電界強度が低い領域によ

りピークの低チャンネル側で多量のカウントが発生した。改善すべき点は多いが、単結

晶ダイヤモンド検出器を用いた X 線エネルギースペクトロメータの可能性を示した。 

第 6 章ではまとめとして本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 1 章 序論 

1.1 単結晶ダイヤモンド放射線検出器の諸特性 

放射線検出器の特性を決定するパラメータとしていくつかの重要なものが存在する。

電荷キャリアの移動度はドリフト速度を決定する。TOF 測定から電子正孔に対する

[001]方向への室温のキャリア移動度としてそれぞれ 4500 cm2/Vs と 3800 cm2/Vs とい

う値が報告されている[1]。加えて現在、放射線用として広く使用される Element Six 社

製単結晶ダイヤモンド結晶を使用した過渡電流測定から電子に対し 1300-3100(±

600) cm2/Vs、正孔に対し 2400(±250) cm2/Vs という値が報告されている[2]。これらの

値は Si で報告された正孔電子に対する移動度 1200 cm2/Vs, 1800 cm2/Vs の 2 倍程

度優れる。高温環境でのキャリア移動度としては 200℃での移動度は 900 cm2/Vs 程

度[3]と減少するものの、依然として高い値を示す。 

また電荷キャリアの飽和ドリフト速度は Elemetnt Six 社製ダイヤモンドの 5.486 MeV 

α線を用いた過渡電流測定から電子に対し 1.9×107 cm/s、正孔に対し 1.4×107 

cm/s という値が報告されている[2]。これらの特長はダイヤモンド検出器では電子正孔

両方の電荷キャリアを放射線計測に使用でき、かつ高速応答性の理由となる。 

電荷キャリアの移動度と寿命の積であるμτ積は検出器の電荷収集を決定する指

標となる。この値はα線を用いた誘導電荷量分布測定から算出された結果として 10-4 

cm2/V 台が報告されている[4]。また印加電界に対する電流値から算出されたμτ積

としては 10-3 cm2/V 台が報告されている[5]。この値は Si で報告された電子に対し>1 

cm2/V、正孔に対し 1 cm2/V という値[6]と比較すると 3-4 桁程度低い値となっている。

移動度は先述したように優れていることからキャリア寿命が低いことが原因である。実

際、キャリア寿命の測定では電子正孔に対しそれぞれ 165-321(±20%) ns と 150-

968(±10%) ns という値が報告されている[7]。 

ダイヤモンドは 5.5 eV のワイドバンドギャップをもつ半導体材料である。これにより可

視光の波長範囲ではキャリアの励起が起こりにくい。またリーク電流も低く抑えられるこ

とからノイズの抑制、さらに Si 検出器では困難な数百 ℃での検出器動作を可能とす

る。実際、単結晶ダイヤモンド検出器の高温環境でのα線誘導電荷量分布測定では

300 µm 程度の試料を用いて 300℃での動作[8]が報告されている。 

耐放射線性については中性子においては 2×1014 neutron/cm2 の 14 MeV 中性子

に当ててもスペクトル形状が変化しないことが報告されている[9]。γ線に対しては

662keV γ線を積算線量 5.0 MGy 当てたとしても計数率が変化しないことが報告され

ている[10]。更に 1.17 MeV、1.33 MeVγ線を積算線量 10 MGy の照射でも電荷収集

距離が変化しないことが報告されている[11]。ここで電荷収集距離:CCD[cm]は検出器

の厚さ:d[cm]と電荷収集効率:CCE[%]を用いて CCD = CCE×d で表される値である。 
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1.2 マイクロ波プラズマ CVD 法を用いたダイヤモンド合成 

マイクロ波プラズマ CVD 法は図 1.1 のようにマイクロ波用いて水素プラズマを生成

し、導入された炭化水素ガスをラジカル化し、それらを基板上に堆積させることで成長

層を得る手法である。この手法は電極を使用しないため、意図しない不純物の混入を

低く抑えることが可能であり、結晶の純度を高めたり、ドーピング濃度を適切に制御し

たりできる。ガスとしては主にメタンと水素ガスの混合ガスが用いられる。水素ガスが分

解してできる原子状水素は sp3 結合以外の構造をエッチングする、合成中のダイヤモ

ンド基板表面を水素終端化し、安定させる、成長種となる炭化水素ラジカルを生成す

る、などの役割をもつ。 

 

 

図 1.1 CVD 装置の断面図 本研究で使用した ASTEX5250 を元に作製 

 

ラジカル化された炭化水素はそのエネルギーを失いながら基板上を流動し、基板と

結合する。この時、ラジカルが基板上の原子ステップの端にたどり着きながら成長が進

む場合、ステップフロー成長という。ステップフロー成長はダイヤモンドを電子デバイス

として使用するときに必要となる原子的に平坦な面を実現できる理想的な成長モード

といえる。 

メタン濃度は総ガス流量に対するメタンガス流量の割合で定義され、成長の速度や

欠陥量を制御する重要な合成条件のパラメータである。メタン濃度を上昇させることで

成長時に供給される炭化水素の量が相対的に増加し、成長速度が上昇する。しかし、
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水素原子による欠陥のエッチングよりも早く成長が進むことで、点欠陥や異常成長密

度[13]の上昇を引き起こす。放射線検出器用途としては欠陥の非常に少ない成長層

が必要となるため、当研究室ではメタン濃度を 1%以下まで低下させているが、この条

件では成長率が低下し[4, 13]、厚い成長層を得るのは難しくなる。 

単結晶基板として数度のオフ角をつけたものが使用されることがある。オフ角をつけ

ることで、ステップの数が上昇する。基板表面を流動する成長種はステップの端にたど

り着きやすくなり、ステップフロー成長が促進され、異常成長の発生を抑制することが

出来る。またオフ角が大きくなるほど、不純物量や成長速度が上昇することが報告され

ている[14]。 

合成中の基板温度を変えることで成長速度や、不純物添加量、表面形態を制御す

ることが出来る。水素、メタン、窒素ガスを用いた合成では基板温度を上げるほど、窒

素の混入量が減少することが報告されている[15]。また基板温度の上昇とともに成長

速度が上昇することも明らかとなっている。 

またマイクロ波出力が 800 W と 3600 W で合成した際の比較から異常成長密度が

105 cm-2 から 103 cm-2 と数桁低減できることが報告されている[16]。これは合成時に発

生するパーティクルを低減できるためと考えられる。この効果により高出力の条件は数

百 µm 以上の厚い成長層が必要とされる基板用、検出器結晶用の合成に使用される

[17]。ただマイクロ波出力を高めた結果として、プラズマ球の直径が大きくなり、チャン

バー壁面へのダイヤモンド、グラファイト層形成、また壁面から剥がれた異物の成長層

への混入が起こりうる。 

合成時の窒素添加は微量であっても成長速度や表面形態を大きく変化させる。実

際、総ガス流量に対し数 ppm の窒素の添加により成長速度が 2 倍程度増加すること

が明らかとなっている[18]。またステップバンチングという特徴的な表面形態を形成す

る[19]。図 1.2 のように窒素添加ダイヤモンドの微分干渉顕微鏡観察では波打った模

様を観察することが出来る。一方で巨視的な表面形態は添加しない場合と比較して比

較的平坦となる。検出器用途では窒素は深い捕獲準位を形成し、高温動作性を大き

く劣化させるため[20]、できるだけ低減させることが求められる。ただ室温での動作で

あれば浅いアクセプタ準位と補償することで、リーク電流を抑制し、電子の電荷キャリ

ア輸送特性を改善できることがある。 
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図 1.2 (a)窒素添加有りと(b)添加無しでの合成後ダイヤモンド表面比較 (a)ではステッ

プバンチングによる特徴的な波打った表面形態が得られている。 

 

合成時の酸素、二酸化炭素の添加は原子上水素同様に強いエッチング効果を引

き起こす。高濃度に酸素を添加した合成ではメタン、水素のみの合成時と比較して、

成長率が大きく低下するものの、不純物量や異常成長の大幅な低減により高純度の

ダイヤモンドが得られることが報告されている[21]。不純物の低減は検出器用ダイヤモ

ンドの合成手法としても有効であり、酸素や二酸化炭素を添加した報告が多くなされ

ている[22-24]。 

 

1.3 単結晶ダイヤモンド基板 

HPHT 基板 

高圧高温合成(HPHT)法ではその名の通り、圧力数 GPa、温度 1300 度の高温高圧

環境を作り出し、金属と炭素源を導入して結晶成長を行う。導入する不純物を制御す

ることで Ib 型と呼ばれる窒素を～数 100 ppm 程度含んだ黄色に着色したダイヤモンド

から、 IIa 型と呼ばれる非常に不純物量の少ない無色透明なダイヤモンドも合成する

ことが可能となっている[25]。HPHT 法では他の合成法より貫通転位密度を非常に低く

抑えることができ、成長させた結晶の欠陥の少ない中心領域で 10-1 cm-2 台が得られて

いる[26]。現在では最大 15 mm 角程の HPHT IIa 型ダイヤモンドの合成が可能となっ

ている。 

 

ホモエピタキシャル CVD 基板 

ホモエピタキシャル CVD 基板はダイヤモンドをホモエピタキシャル成長させ、成長

層を基板としたものである。サイズは元の基板の大きさで制限される。CVD 法を用いる

ことで不純物量の容易に制御できる。CVD 成長では成長時に転位が発生し、更に基

板の転位を引き継ぐため、その値は合成条件に左右されるものの、102 cm-2 以上の転

位が発生しうる[27]。 
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モザイク基板 

モザイク基板とはリフトオフ法を用いて 1 ㎝角単結晶基板からオフ角や結晶品質の

揃ったクローン基板を作製し、それらを並べて CVD 成長により接続したものである[28, 

29]。これにより HPHT 基板やホモエピタキシャル CVD 基板では不可能だった数 cm

角のダイヤモンド基板を実現できる。欠点として接続部分での結晶性劣化により、その

直上に作製した電子デバイスの性能劣化が起こりうる。ただ接続部分はデバイスの分

離ラインと見なすこともできる。また金属援用終端法により接続部分におけるデバイス

性能の劣化を低減できることが報告されている[30]。 

 

 
図 1.3 モザイク基板作製工程[29] 

 

ヘテロエピタキシャル基板 

ヘテロエピタキシャルダイヤモンド基板は格子定数の近い異種材料基板上にダイヤ

モンドをエピタキシャル成長させた基板である。Si やサファイア、MgO などが異種材料

基板として使用されており、Si ウェハの直径は 12 インチ、サファイアウェハは 8 インチ

が使用可能であることから、これと同等の大きさの単結晶ダイヤモンド基板が実現でき

る可能性がある。しかし現状では 106 cm-2 を超える貫通転位の存在によりデバイスへ

の悪影響が考えられることやダイヤモンドと異種材料基板の間の熱膨張係数の差によ

る反りや割れが発生することが問題となる。Schreck らは Si とダイヤモンドの熱膨張係

数の差が小さいことに着目し、直径 4 インチの Ir/YSZ/Si 基板を用いて直径 92 mm、

厚さ 1 mm のダイヤモンド単結晶を報告した[31]。Kim らは Ir/Al2O3 基板上に作製した

ダイヤモンドマイクロニードル上にダイヤモンド成長を行うことで、X 線ロッキングカーブ

測定において(004)面に対して 113.4 arcsec の直径 1 インチのダイヤモンド単結晶を

報告した[14]。Ichikawa らはダイヤモンド核形成領域を制限することにより転位密度を

10-6 cm-2台まで低減できることを報告した[32]。ただヘテロエピタキシャル GaNでは 105 

cm-2 台の貫通転位密度を実現しており[33]、ヘテロエピタキシャルダイヤモンドにおい

ても更なる低減が可能とみられる。 
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1.4 化学洗浄 

合成前基板洗浄 

本研究のマイクロ波 CVD 装置を用いたダイヤモンド成長の前に基板は以下に示す

化学洗浄を用いて、表面に付着した汚れの除去を行った。基板表面の微小な汚れや

異物は合成時に異常成長の起点となりうる。異常成長や転位は検出器性能の劣化原

因となるため低減させる必要がある。 

 

工程 

1. 熱混酸 硝酸:硫酸=1:3 280℃、沸騰後 15 分間加熱、30 分冷却 

2. セミコクリーン一次廃液 超音波洗浄、10 分間 

3. セミコクリーン 超音波洗浄、10 分間 

4. 超純水 超音波洗浄、10 分間 

5. フッ硝酸 硝酸:塩酸=1:1 室温、10 分放置 

6. 熱王水 硝酸:塩酸=1:3 280℃、沸騰後 15 分加熱、30 分冷却 

※各工程間に超純水リンスを行っている。 

 

リフトオフ後試料洗浄 

リフトオフ後の試料は検出器化作業の前に化学的洗浄を行った。表面の汚れは検

出器動作においてリーク電流の増加や電界集中、電極-ダイヤモンド間への抵抗体の

混入を招き、動作不良の原因となる。また以下の化学洗浄によりダイヤモンド表面は

酸素終端化され、強い絶縁性を有するようになる。これは検出器の表面リーク電流を

抑制する。またこの利点は高温環境における安定的な検出器動作のために必要とな

る。 

 

工程 

1. 熱混酸 硝酸:硫酸=1:3 280℃、沸騰後 15 分加熱、30 分冷却 

2. 二クロム酸カリウム溶液 280℃、沸騰後 10 分加熱、30 分冷却 

3. 熱王水 硝酸:塩酸=1:3 280℃、沸騰後 15 分加熱、30 分冷却 

※各工程間に超純水リンスを行っている。 

 

1.5 リフトオフ法による成長層の自立化 

リフトオフ法は炭素イオンを基板表面に注入し、合成後に注入層をグラファイト化、

除去することで成長層と基板を分離する技術である。グラファイト層は基板表面から

1.6 µm 付近に形成されるため、レーザー切断など他の分離方法と比較して切りしろを

非常に小さくできる[34]。ダイヤモンド基板は非常に高額であるが、リフトオフ法を使用

すればその基板を何度も繰り返して使用できる。また成長層は基板のオフ角や結晶品



第 1 章 序論 

13 
 

質を引き継ぐため、基板のクローンを大量に作製することが出来る。ただイオン注入に

より基板表面には照射損傷が形成される。この欠陥は成長層に引き継がれ、p 型ライ

クな性質を示し、リーク電流の増加と電子の電荷キャリア輸送特性の大幅な劣化を引

き起こすことがある。本研究ではこれを回避するために低メタン濃度による低速成長を

行っているが、合成時間の大幅な増加を招いている。 

 

 

図 1.4 リフトオフ法の工程。 本研究内で行った以上のリフトオフ工程は産業技術総

合研究所 関西センターのご協力の元で実施された。詳細は引用[8] 

 

1.6 電極形成 

RF スパッタリング 

本研究で使用した 10B4C 層、Pt 電極は RF スパッタリングを用いて形成された。RF

スパッタリングでは RF を用いてプラズマを形成し、ターゲット材料をイオンではじき出

すことで試料表面に蒸着を行う。使用ガスは純度 5N の Ar ガスを用いた。ガス圧力は

0.8 ～ 1.5 Pa 程度で、RF 出力は～350 W であった。膜厚は事前に堆積速度の測定

を行い、時間を用いて決定した。 
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電子ビーム蒸着 

本研究で使用した Ti 電極は電子ビーム蒸着を用いて形成された。電子ビーム蒸着

では電子ビームを用いて金属線源を加熱することで、試料表面に金属を蒸着する。蒸

着は真空中で行い、蒸着時のチャンバー内真空度は 10-5
 ～ 10-6 Pa 台であった。膜

厚は水晶振動子を用いた膜厚計を用いて決定した。TiC の形成のため試料は Ti 蒸着

後 400 度の加熱を行った。 

 

抵抗加熱蒸着 

本研究で使用した Au 電極、Al 電極は殆どが抵抗加熱蒸着によって形成された。

抵抗加熱蒸着ではタングステンフィラメントに電極材料である金属線を巻き付け、電圧

掃引による加熱により、試料表面に金属を蒸着する。装置構造は非常に単純であるが、

フィラメント材料の膜中への混入が起こりうる。蒸着時のチャンバー内真空度は 10-4 ～ 

10-5 Pa 台であった。膜厚は 4π法を用いて決定した。 

 

1.7 ダイヤモンド放射線検出器の動作原理 

ダイヤモンド検出器からの出力 

ダイヤモンド結晶内に電子正孔対からなる電荷キャリアが発生したとする。この電荷

キャリア密度は、熱励起で発生する電荷キャリア密度が無視できるほど大きいとする。

またキャリア捕獲と比較してキャリア再結合、再放出の頻度は無視できるほど小さいと

する。このとき発生した電荷キャリアの数 N(t)の時間変化は以下の様にあらわされる。 

 

𝑑𝑁(𝑡)

𝑑𝑡
= −

𝑁(𝑡)

𝜏
(1.1) 

 

ここでτ:キャリア寿命[s]である。 

これを N(t)について解くと 

 

𝑁(𝑡) = 𝑁0𝑒
−

𝑡
𝜏 (1.2) 

 

となる。よって電荷キャリアは電荷捕獲によって指数関数的に減少していく。 

発生した電子正孔対は検出器に印可された電界にそって流動し、電極で収集され

る。電子、正孔がドリフトしている間、検出器からは誘導電流が出力される。並行平板

型の材料中を流れる電流 i(t)[C/s]はRamoの式から以下の様にあらわすことができる。 
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𝑖(𝑡) =
𝑒𝑁(𝑡)𝑣𝑑𝑟

𝑑
(1.3) 

 

ここで e は素電荷[C]、N(t)は電荷キャリア数、vdr はキャリアドリフト速度[cm/s]、d はキ

ャリアの走行方向の試料厚さ[cm]である。 

電荷キャリアのドリフト速度 vdr は以下の様にあらわされる[35]。 

 

𝑣𝑑𝑟(𝐸) =
𝜇0 𝐸(𝑥)

1 +
𝜇0 𝐸(𝑥)

𝑣𝑠 

(1.4)
 

 

ここで µ は電荷キャリアの移動度[cm2/Vs]、E(x)は電界強度[V/cm]、vs は電荷キャリア

の飽和ドリフト速度[cm/s]である。ドリフト速度は低電界側では電界強度にほぼ比例し

て増加するものの、高電界領域では飽和し、ある一定の値、すなわち飽和ドリフト速度

に収束する。電界強度 E は位置 x の関数となっている。 

以上の式を電子正孔それぞれについて解くと i(t)は以下の様にあらわされる。 

 

𝑖(𝑡) =
𝑄0

𝑑
{𝑣𝑑𝑟,𝑒exp (−

𝑡

𝜏𝑒
) + 𝑣𝑑𝑟,ℎexp (−

𝑡

𝜏ℎ
)} (1.5) 

 

ここで Q0は発生電荷量[C]である。時間経過に伴う電荷キャリア密度の減少により出力

電流 i(t)[C/s]も指数関数的に減少する。 

 

図 1.5 Element Six 社製単結晶ダイヤモンド試料を用いた 241Am α線を用いた過渡

電流応答測定結果の例 文献[2]から 左は電子ドリフト、右は正孔ドリフトに対する信

号。 
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収集電荷量 Qcollection は電流出力 i(t)をキャリア走行時間 ttr[s]間で積分したものとな

るので以下の式で表される。 

 

𝑄𝑐𝑜𝑙𝑙𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛 = ∫ 𝑖(𝑡)𝑑𝑡
𝑡𝑡𝑟

0

(1.6) 

 

ここで走行時間 ttr は走行距離(試料厚さ)d をキャリア速度 vdr で割ったものであり、ドリ

フト速度が電界強度に比例して増加する領域では、 

 

𝑡𝑡𝑟 =
𝑑

𝑣𝑑𝑟
=

𝑑

𝜇𝐸
(1.7) 

 

電荷収集効率 CCE:Charge Collection Efficiency は収集電荷量を発生電荷量で割

ったものであり、式(1.6)を解いて以下の様にあらわすことができる。 

 

𝐶𝐶𝐸 =
𝑄𝑐𝑜𝑙𝑙𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛

𝑄0
=

𝜇𝑒𝜏𝑒𝐸

𝑑
{1 − exp (−

𝑑 − 𝑥

𝜇𝑒𝜏𝑒𝐸
)} +

𝜇ℎ𝜏ℎ𝐸

𝑑
{1 − exp (−

𝑥

𝜇ℎ𝜏ℎ𝐸
)} (1.8) 

 

ここで x は電荷の発生位置[cm]である。この式は Hecht の式[36]と呼ばれるものであ

り、電荷キャリアの移動度とキャリア寿命の積であるμτ積は電荷収集効率を決定す

るため検出器性能の指標としてよく使用される。今回提示した Hecht の式は使用する

うえで幾つかの仮定が必要であり、(1)キャリアの再放出の頻度は捕獲の頻度に対し無

視できるほど小さい、(2)電界が試料内で一様である、(3)欠陥分布、構造などの点で試

料が一様である、(4) ドリフト速度が電界強度に比例して増加する、(5)電界によって生

じるドリフト電流は拡散電流を無視できるほど大きい、(6)電荷の発生位置が一つに決

定できる、(7)電荷の発生時点では試料内で電荷捕獲が起こっていない、または無視

できるほど小さい等の仮定が必要である。 

 

電荷有感型前置増幅器 

電荷有感型前置増幅器を用いて検出器から出力される誘導電荷を増幅することが

出来る。 

放射線が半導体に入射すると結晶内で損失したエネルギーに比例した電荷が発生す

る。この時の発生電荷量は以下の式であらわされる。 

 

𝑄𝑖𝑛𝑑𝑢𝑐𝑒𝑑 =
𝑒𝐸

𝜀𝑑𝑖𝑎

(1.9) 
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ここで Qinduced:発生電荷量[C]、e:素電荷[C]、E:放射線のエネルギー[eV]、ε:電子正

孔対平均生成エネルギー[eV]である。この式を用いて本研究の多くの実験で使用した

5.486 MeV α線によって発生する電荷量を計算すると e = 1.6×10-19 C、E = 5.486×

106 eV、εdia = 13.1 eV を利用して発生電荷量は Qinduced = 67 fC となる。また図 1.6 に

示すように 5.486 MeVα線のダイヤモンド中の飛程はおよそ 14 µm であり、電荷はそ

の間のエネルギー損失に比例して発生する。 

 

図 1.6 SRIM を用いて計算した 5.486 MeV α線のダイヤモンド中での単位長さ当たり

のエネルギー損失。 

 

高エネルギー電離放射線に対するε値はバンドギャップにほぼ比例した値を持つ

ことが明らかとなっている[37]。図 1.7 にバンドギャップを関数とした電子正孔対平均生

成エネルギーのグラフを示す。 
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図 1.7 バンドギャップを関数とした電子正孔対平均生成エネルギーのプロット[37]  

 

検出器内で発生した電荷は印可された電界にそって流動し、その間、検出器から

は誘導電流が出力される。図 1.8 に電荷有感型前置増幅器の動作原理を説明するた

めの簡略な回路図を示す。 

 

 

図 1.8 電荷有感型前置増幅器の簡略な回路図 文献[38]を元に作製 

 

Cin は検出器やケーブルなどを含めた前置増幅器への入力静電容量、RL は高圧電

源の抵抗、Cf、Rf は前置増幅器内のフィードバックキャパシタンスと抵抗、A はオペア
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ンプのオープンループゲインである。図 1.8 の回路を持つ電荷有感型前置増幅器に i0 

[C/s]の誘導電流が TD [s]の時間だけ入力されたとする。この時、前置増幅器からの出

力 e0(t) [V]についてキルヒホッフの法則、ラプラス変換などを用いて解くと以下の様に

あらわすことができる[38]。 

 

𝑒0(𝑡) = −
𝐼0

1
𝐴𝑅𝐿

+
1 + 𝐴
𝐴𝑅𝑓

(1 − 𝑒
− 

1
𝑅𝐿

+
1+𝐴
𝑅𝑓

𝐶𝑖𝑛+(1+𝐴)𝐶𝑓
𝑡
) (1.11) 

 

ここで 0≦t≦Td である。ただ、オープンループゲイン A は非常に大きいため、式(1.11)

は近似を用いて簡略化できる。また i0TD は検出器から出力される放射線由来の総電

荷であるから収集電荷量 Qcollection と言える。これらを用いて式を書き直すと時間 t での

出力 eo(t)は以下のようにあらわされる。 

 

0≦t≦Td のとき 

𝑒𝑜(𝑡) = −
𝑄𝑐𝑜𝑙𝑙𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛

𝐶𝑓

 (1−𝑒
− 

𝑡
𝐶𝑓𝑅𝑓)

𝑇𝐷

𝐶𝑓𝑅𝑓

(1.12) 

Td≦t のとき 

𝑒𝑜(𝑡) =
𝑄𝑐𝑜𝑙𝑙𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛

𝐶𝑓

 (𝑒
− 

𝑇𝐷
𝐶𝑓𝑅𝑓 − 1)

𝑇𝐷

𝐶𝑓𝑅𝑓

𝑒
−

𝑡
𝐶𝑓𝑅𝑓 (1.13) 

 

これらの式は電荷有感型前置増幅器の出力は入力の静電容量 Cinや RLによって変

化せず、収集電荷量 Qcollection に比例し、フィードバックキャパシタンス Cf に反比例する

ことを意味する。この電荷有感型前置増幅器の特長は検出器静電容量が変化しうる

半導体検出器においては入力の静電容量の値を無視することを可能にする。ほぼ電

荷捕獲のない検出器を用いて、出力から収集電荷量 Qcollection を求めることにより放射

線の損失エネルギーE を知ることができる。 
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図 1.9 回路図と式(1.12)、(1.13)を用いた検出器出力に対する電荷有感型前置増幅

器(CSP)の出力の概要 

 

図 1.9 に式(1.12)、(1.13)を用いた電荷有感型前置増幅器出力の概要を示す。出力

電圧の最大値は式(1.12)からは発生電荷量をフィードバックキャパシタンスの値で割っ

た値となっている。しかし現実の電荷有感型前置増幅器の回路は更に複雑であり、計

算とは一致しないことがある。 

また前置増幅器の立ち上がり時間はキャリアドリフト時間を反映したものとなっている。

図 1.8 の回路を用いた前置増幅器の立ち上がり時間はキャリアドリフト時間と等しいも

のになっている。このことを利用し、立ち上がり時間の測定から電荷キャリアの走行時

間や移動度、飽和ドリフト速度を決定した例が存在する[39]。しかし実際の測定ではキ

ャリアドリフト時間の他に、前置増幅器固有の立ち上がり時間や、オシロスコープなど

の測定機器による立ち上がり時間が合わさっている。ダイヤモンドの場合、厚さ 300 µm

程度の結晶でもキャリア走行時間が数 ns と非常に速いため、測定機器の選定に注意

する必要がある。 

 

整形増幅器、マルチチャンネルアナライザの出力 

電荷有感型前置増幅器の出力は整形増幅器を用いてさらに増幅、整形され、マル

チチャンネルアナライザを用いてヒストグラム化される。多くの整形増幅器においては

増倍度や整形時定数を調整できる。本研究の多くの場所で使用した ORTEC672 整形

増幅器の増倍度は fine gain と course gain を掛け合わせたものとなっており、fine gain

は 10 回転ポテンショメータを用いて 0.5 ～ 1.5 の範囲で調節可能で、course gain は

5、10、20、50、100、200、500、1000から選択が可能である。整形時定数(shaping time)

は整形増幅器の出力信号のパルス幅を変更することができ、0.5、1.0、2.0、3.0、6.0、

10 µs から選択が可能である。整形時間を調整し、検出器の電荷収集時間よりも長く設

定することで前置増幅器出力のすべてを増倍することができる。整形時間を変えること

でエネルギー分解能の測定結果は変化するため、測定環境に合わせて最良のエネ
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ルギー分解能が得られる整形時間を決定する必要がある。本研究で使用したダイヤ

モンド検出器のキャリア走行時間は長くとも十数 ns であり、ORTEC142A を使用した場

合、の前置増幅器の真正立ち上がり時間も 5 ns 以下であることから 0.5 µs の整形時

間で十分長いと言える。 

整形増幅器の出力はマルチチャンネルアナライザを用いてヒストグラム化される。本

研究で使用したマルチチャンネルアナライザのヒストグラムは 0 ～ 10 V 間の電圧を

自身が設定したチャンネル数で分割し、ある範囲に入った整形増幅器出力を 1 カウン

トとして得られる。 

 

1.8 電荷収集効率、エネルギー分解能の評価 

本研究では発生電荷量 Qinduced を決定するために、すでに電荷収集効率 100%が達

成されている Si 表面障壁型検出器を用いた。Qinduced はこの Si 検出器を用いて測定し

たピークチャンネル値を使用し、電子正孔対平均生成エネルギーε値を用いて検出

器材料毎の発生電荷量を補正した。この手法を用いたときダイヤモンド検出器の電荷

収集効率 CCE:Charge Collection Efficiency[%]は以下の式を用いて表される。 

 

𝐶𝐶𝐸𝑑𝑖𝑎 =
𝑄𝑐𝑜𝑙𝑙𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛

𝑄𝑖𝑛𝑑𝑢𝑐𝑒𝑑
=

(𝑃𝑒𝑎𝑘 𝑐ℎ𝑑𝑖𝑎   )

( 𝑃𝑒𝑎𝑘 𝑐ℎ𝑆𝑖)
∙
𝜀𝑑𝑖𝑎

𝜀𝑆𝑖
× 100 (1.14) 

 

εdia、εSi はそれぞれダイヤモンド、Si の電子正孔対平均生成エネルギーであり、今回

13.1 eV と 3.62 eV を使用した。 

これに加え、更に詳細な電荷収集効率を求めるための補正式が shimaoka らから提

案されている[4]。補正は入力信号を関数とした MCA チャンネルの値の線形性の傾き

m と切片 c を用いた。さらに検出器の金属電極でのエネルギー損失 Eloss を考慮したも

のとなっている。補正された電荷収集効率は以下の式であらわされる 

 

𝐶𝐶𝐸𝑑𝑖𝑎 =
(𝑃𝑒𝑎𝑘 𝑐ℎ𝑑𝑖𝑎 − 𝑐𝑑𝑖𝑎 )

( 𝑃𝑒𝑎𝑘 𝑐ℎ𝑆𝑖  −  𝑐𝑆𝐼)
∙
𝜀𝑑𝑖𝑎

𝜀𝑆𝑖
∙

𝑚𝑆𝑖

𝑚𝑑𝑖𝑎
∙

5486𝑘𝑒𝑉 − 𝐸𝑙𝑜𝑠𝑠,𝐴𝑙 𝑤𝑖𝑛𝑑𝑜𝑤

5486𝑘𝑒𝑉 − 𝐸𝑙𝑜𝑠𝑠,  𝑆𝑖 𝑤𝑖𝑛𝑑𝑜𝑤

× 100 (1.15) 

 

エネルギー分解能 

エネルギー分解能がより小さいほど、隣接するピークを弁別する能力に優れる。ピー

クの半値全幅 FWHM:Full Width Half Maximun とピークチャンネル値を用いるとエネ

ルギー分解能[%]は以下の式を用いて表される。 

 

𝐸𝑛𝑒𝑟𝑔𝑦 𝑅𝑒𝑠𝑜𝑙𝑢𝑡𝑖𝑜𝑛 =
𝐹𝑊𝐻𝑀𝑝𝑒𝑎𝑘

𝑃𝑒𝑎𝑘 𝑐ℎ𝑑𝑖𝑎
× 100 (1.16) 
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エネルギー分解能は測定時の外部環境や測定回路、検出器の電荷収集、リーク電

流など様々な要因によって変化する。 
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第 2 章 単結晶 CVD ダイヤモンド放射線検出器大型化に向けた基板欠陥の影響評価 

2.1 研究背景 

CVD 単結晶ダイヤモンドによるエネルギースペクトロメータの実証は 2003 年に

kaneko らによって最初に報告された[1]。これに続き、各方面で結晶合成の改良と検

出器性能の改善が粘り強く積み重ねられてきた[2-9]。現在、Element Six 社製高品質

CVD ダイヤモンド単結晶(Electronics grade, Quantum/Radiation detector grade)が商

用ベースで販売され世界的に広く使われている。我々が厚さ 0.3～0.5 mm 程度の 8

個のサンプルに対して 241Am からの 5.486 MeV α線を用い電子・正孔対生成エネル

ギーをダイヤモンド 13.1 eV とした場合、電荷収集効率は正孔に対して 96.6±1.9 %, 

電子に対して 95.6±2.3 %であり、典型的なエネルギー分解能は 1-2 %、特に優れた結

晶は 0.3 %台を示す。一般に検出器グレードの単結晶ダイヤモンドは基板サイズの制

限により 4～5 mm 程度であることが多い。これに対して、有感面積拡大の努力として 4

～5 mm 角程度の同社製検出器グレードダイヤモンド単結晶を複数使った放射線検出

器の報告もある[10]。またエネルギースペクトロメータグレードのヘテロエピタキシャル

成長ダイヤモンド合成の試みもあり、正孔に対して 93.6%の電荷収集効率と 1.8 %のエ

ネルギー分解能が報告されている[11]。 

CVD 法によるダイヤモンド単結晶の大型化に関して、半導体デバイス製造における

基板へのニーズから多くの研究開発が行われており[12-15]、mokuno らはイオン注入

によるダイヤモンド単結晶自立膜を 10 mm 角 HPHT Ib 型基板から製作している[12]。

Element Six 社も 8 mm 角の General グレード CVD 単結晶を発売しており、Girolami ら

は同 8 mm 角単結晶の放射線計測応用を試みている[16]。しかしながら、X 線、γ線

に対する電流測定のみでありエネルギースペクトル測定の報告は無い。CVD 単結晶

ダイヤモンドの電荷キャリア輸送特性は下地基板と合成条件により大きく変化する。

Element Six 社製 CVD 単結晶ダイヤモンドは窒素不純物量 5 ppm 未満を保証してお

り[17]、結晶性の影響が考えられる。 

北海道大学では優れた結晶性と窒素不純物数 ppm 以下の住友電工製高圧高温

IIa 型基板[18]と文献[19]で述べられているリフトオフ法を用い 5 mm 角程度ではある

が、電子、正孔に対する電荷収集効率がそれぞれ 100.0±0.3 %程度のエネルギース

ペクトロメータ用ダイヤモンド単結晶を再現性良く合成している[19、20]。   

窒素不純物を数 100 ppm 含む HPHT Ib 型結晶を下地基板として使用した場合、北

海道大学の合成条件では、合成後残留応力による破損が多発し、20 µm 程度の膜厚

では自立膜が剥離後ロール状になる。従って、10 mm 角以上の大型単結晶は存在す

るものの HPHT Ib 型単結晶ダイヤモンドを直接的に検出器用 CVD 単結晶合成基板

として使用することは難しい。 

本研究においては HPHT IIa 型単結晶と同等以上に不純物含有量の少ないことが

期待される Element Six 社製 General グレード 8 mm 角単結晶 CVD ダイヤモンドを下
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地基板として使用し、文献[20]と同一条件で結晶合成を行い結晶中の電荷キャリア輸

送特性を評価した。また同一条件で HPHT Ib 型ならびに IIa 型基板上に合成したダイ

ヤモンド単結晶との比較も行った。 

 

2.2 試料作製 

 

 

図 2.1 ダイヤモンド基板の光学写真(a) 4mm 角住友電工製 IIa 型単結晶基板, 

(b)Element Six 社製大型 CVD 単結晶基板 

 

基板として図 2.1 に示す Element six 社製 8 mm 角 General グレード CVD 単結晶

ダイヤモンドを 2 枚、比較用に住友電工製 HPHT Ib 型単結晶ダイヤモンド 1 枚を使

用した。図 2.1 には北海道大学で検出器用ダイヤモンド単結晶自立膜合成で一般に

使用している 4 mm 角住友電工製 HPHT IIa 型基板も合わせて示した。HPHT IIa 型

単結晶ダイヤモンド基板を使用した場合と比較するため、基板の研磨ならびに合成条

件は文献[19]と同一にした。具体的には(001)面を<110>方向に 3 度のオフ角を持つ各

単結晶ダイヤモンド基板に対して、マイクロ波プラズマ CVD 装置(ASTeX-5250)を用

いホモエピタキシャル成長させた。合成条件はメタン濃度:0.2 %、ガス圧力:110 Torr、

基板温度:820～850 ℃であった。基板に対して事前に 3 MeV の炭素イオンを 2×1016 

ion/cm2 注入し、成長後ダイレクトウエハ法により自立膜化した。表 2.1 に各試料の製

作条件等をまとめる。図 2.2 は CVD 基板ならびに HPHT Ib 型基板を使用して合成し

た試料の微分干渉顕微鏡像である。表面には典型的な深さ 10 µm 程度の逆ピラミッド

型のくぼみがある。CVD 基板を使用した試料#1、試料#2、Ib 型基板を使用した試料#3

の厚さはそれぞれ 67 µm、37 µm、98 µm であった。 

各試料に対して熱混酸、重クロム酸、熱王水処理により表面を酸素終端化した後、

試料中央部の両面にそれぞれ厚さ 100 nm の TiC/Au オーミック電極、Al ショットキ

ー電極を作製し、銀ペースト、金線により SMA レセプタクルと結線し検出器化した。電

極サイズは検出器静電容量が評価結果に影響を与えないよう CVD 基板使用 8 mm 角

試料は直径 3 mm、Ib 型基板使用試料 3 mm 角試料は直径 2 mm とした。定性的では
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あるが電荷有感型前置増幅器を使用した誘導電荷分布測定では入力静電容量は小

さいほうが S/N 比的に有利となる。IIa 型基板使用試料のデータは文献[19]、[20]の値

を引用した。 

8 mm 角試料の電荷キャリア輸送特性の位置依存性を評価する実験では前述した

電極を除去した後、両面に 7 mm 角程度の TiC/Au オーミック電極、Al ショットキー電

極を再度作製し評価した。 

 

表 2.1 合成に使用したダイヤモンド単結晶基板と合成条件 

Sample 

I.D. 

Type of single 

crystal substrate 

Supplier Growth Condition Thickness 

(µm) 

#1 CVD 

(General grade) 

Element 

Six 

Substrate temp.: 820-

850℃ 

Gas pressure: 110 Torr 

CH4/(H2+CH4) ratio:0.2% 

68 

#2 CVD 

(General grade) 

Element 

Six 

36 

#3 HPHT Ib Sumitomo 98 

#4* HPHT IIa Sumitomo 150 

* From Ref. 19 

 

 

図 2.2 成長面のレーザー顕微鏡写真 (a) 試料#3: HPHT Ib 型基板上に合成した試

料、 (b) 試料#1: Element Six 社製光学グレード CVD 単結晶ダイヤモンド基板上に合

成した試料. これらの結晶は逆ピラミッド型の異常成長で覆われていた。試料#3 のほ

とんどの逆ピラミッドの中心にはヒロックの成長が認められた 
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2.3 測定体系 

製作した試料の IV, CV 特性評価では静電容量評価装置(7500; クリアパルス)とソ

ースメジャーユニット(237; Keithley)を使用した。241Am からの 5.486 MeV α線を真空

中、室温で Al 電極側から入射し、誘導電荷量分布測定により電荷収集効率、エネル

ギー分解能を評価した。事前に IV 特性を測定し極端な整流特性が無いことを確認し

た上で、印加電圧極性により信号形成の主体となる電荷キャリアを切り替えた。電荷収

集効率はダイヤモンド、Si の電子・正孔対生成平均エネルギーをそれぞれ 13.1 eV、

3.62 eV とし、Si 半導体検出器(CU-100-500; ORTEC)との比較から導出した。電荷収

集効率(CCE)の電界強度依存性をプロットし Hecht の式からμτ積を算出した。図 2.3 

の様にα線を用いた誘導電荷量分布測定機器ダイアグラム測定では電荷有感型前

置増幅器(142A; ORTEC)、整形増幅器(428; ORTEC)、マルチチャンネルアナライザ

(WE7562; Yokogawa Analytical Systems, Inc.)を使用した。 

測定後、CVD 基板使用試料については前述したように 7 mm 角電極への付け替え

を行い、α線を直径 1 mm にコリメートし照射することにより電荷キャリア輸送特性の位

置依存性を評価した。 

 

 

図 2.3 α線を用いた誘導電荷量分布測定機器ダイアグラム 

 

2.4 実験結果と考察 

電荷キャリア輸送特性の評価 

図 2.4 に 4 つの試料の IV 特性を示す。HPHT IIa 型基板上に合成した試料#4 は

比較的直線的な IV 曲線を示した。漏れ電流は±200 V(13 kV/cm)のバイアス電圧で

10 pA 未満だった。HPHT Ib 型基板上に成長させた試料#3 は試料#2 で得られたも

のと同様の IV 特性を示した。これらの結果は欠陥によって引き起こされるエネルギー

レベルとその密度に影響を与える可能性がある。さらに試料#3 では基板からの拡散

不純物の影響が予想される。 
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図 2.4 試料の電流電圧特性 HPHT IIa 型基板上に合成した試料#4 は±200 V で

10 pA 以下の低い漏れ電流を示した。大型 CVD 基板上に合成した試料#1 と#2 はよ

り大きなリーク電流を示した。HPHT Ib 型基板上に合成した試料は弱い p 型特性を示

した。 

 

 

図 2.5 に試料の CV 特性を示す。試料#1、#2 は印加電圧による静電容量の変化が

無く、空乏層の拡大は無い。Ib 型基板上に合成した試料#3 については印加電圧の上

昇に伴い静電容量が若干少なくなっている。電極製作プロセスは全試料同じであるが、

両面ショットキー特性をもった可能性がある。もう一つの可能性として数 ppm 未満では

あるが Ib 型基板が含有するホウ素不純物が成長層に拡散した影響も考えられる。IIa

型基板上に合成した試料#4 については試料#1 同様印加電圧による静電容量の変化

は無かった。 
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図 2.5 試料の CV 特性 試料#1, #2, #4 は静電容量の変化が観察されなかった。

HPHT Ib 型基板上に合成した試料#3 は印加電圧の上昇とともに静電容量が減少し

た。 

 

図 2.6 に a) 試料#1、b) 試料#3 の誘導電荷量分布測定例、図 2.7 に試料#1 の

CCE の印加電圧依存性、図 2.8 に試料#3 のスペクトルの電界強度依存性を示す。ま

た測定結果を表 2.2 にまとめる。なお、確認のため試料#1 の合成に使用した CVD 単

結晶基板に試料#1 と同様の電極を形成し、α線の入射実験を行ったが一切出力信

号は得られなかった。 
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表 2.2 製作したダイヤモンド試料の電荷キャリア輸送特性 

* From Ref. 18 

 

CVD 単結晶基板上に合成した試料#1、#2 についてはピーク部分以外電荷損失に

よるスペクトルの広がりは無い。試料#1 のエネルギー分解能、電荷収集効率を見ると

HPHT IIa 型単結晶基板上に合成した試料#4 と比較して電子の走行を主体としたスペ

クトルのエネルギー分解能を除き、ほぼ遜色の無い結果が得られた。一方、別の CVD

基板上に作られた試料#2 の結果は#1 よりエネルギー分解能が劣る結果となった。 

HPHT Ib 型単結晶基板上に作られた試料#3 では図 2.6(b)に示すようにピーク部分

以外に電荷損失による広がりわずかではあるが残り、ピーク部分についても試料#1、

#4 と比較して正孔、電子共にエネルギー分解能が劣る結果となった。 
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Sample 

I.D. 

Single-crystal 

Substrates type 

Energy 

resolution (%) 

CCE (%) µτ products (cm2/V) 

hole electron hole electron hole electron 

#1 CVD 0.39 0.50 99.9 99.9 (5.0±0.4)×10-5 (1.8±0.2)×10-5 

#2 CVD 0.42 0.79 100.5 100.2 (1.5±0.2)×10-5 (0.8±0.1)×10-5 

#3 HPHT Ib 0.42 1.64 100.1 99.4 N.A. N.A. 

#4* HPHT IIa 0.38 0.38 100.1 99.8 (3.1±0.5)×10-4 (0.91±0.1)×10-5 
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図 2.6  a)試料#1 と b)試料#3 の 5.486 MeV α線を用いた誘導電荷量分布測定結

果例。電荷収集効率のためダイヤモンドと Si の電子正孔対生成エネルギーとして

13.1 eV、3.62 eV を使用した。試料#1 の電荷収集効率は 100.1 %と 99.4 %でエネルギ

ー分解能は正孔、電子に対しそれぞれ 0.39%と 0.50%であった。試料#3 のエネルギー

分解能はそれぞれ 0.42 %と 1.64 %であった。 

 

μτ積について試料#4 と比較して試料#1 は正孔、電子共に 1 桁程度低い値を示

した。さらに試料#2 は試料#1 との半分以下の値を示した。Ib 型基板を使用した試料

#3 では図 2.8(b)に示すように電界強度にかかわらずスペクトルがブロードに分布した

ため、μτ積を算出することが出来なかった。Ib 型基板は不純物や欠陥の密度が他

の HPHT IIa 型や CVD 基板と比較して多く、成長セクターに依存してそれらの密度に

分布が出ることが知られており、この影響を受けた可能性がある。本報告では異なる種

類の単結晶ダイヤモンド基板に対して同一条件で合成を行っていることから、電荷キ

ャリア輸送特性に与える影響は基板が含む不純物、結晶性の影響を反映する。 
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図 2.7 印可電圧に対する電荷収集効率の依存性測定結果例。 Hecht の式を用い

て算出したμτ積は正孔電子に対し(5.0±0.4)×10-5 cm2/V と (1.8±0.2)×10-5 

cm2/V であった。 

 

今回の合成では自立膜を得ることに成功したが、北大で採用している合成条件で

窒素不純物の多い Ib 型基板を使用すると、基板と成長層のごくわずかな格子定数の

差によって生じる残留応力により合成後試料が破損することが多い。一方、窒素不純

物数 ppm の HPHT IIa 型基板ではこの問題は一切生じない。Element Six 社製

General グレード CVD 単結晶の不純物量は不明であるが、光学グレードで 5ppm 未

満との記載が文献[17]にあることから HPHT IIa 型と同等以上と予測している。 

結晶性に関しては文献[21]で Element Six 社製 CVD 単結晶、住友電工製 HPHT 

Ib 型単結晶、Element Six 製 HPHT IIa 型単結晶に対するシンクロトロン放射光をもち

いた X 線トポグラフが報告されている。メーカーの違いはあるものの、HPHT IIa 型は

貫通転位が最も少なく、HPHT Ib, CVD 単結晶の貫通転位密度は合成条件によるも

のの 103 cm-2 以上と推定される。 

 今回基板として使用した Element Six 社製 General グレード CVD 単結晶は不純物

に関して Ib 型と比較して十分低減されていることから、基板結晶として使用した場合

残留応力の問題は生じなかった。また、合成した自立膜を検出器として使用した場

合、Element Six 社製 Electronics グレードの標準的な性能は上回っている。しかし、
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μτ積に関しては HPHT IIa 型基板を使用して合成した結晶より正孔、電子共に 1 桁

程度劣っており、下地結晶の結晶性の優劣が反映されたものと考えられる。 
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図 2.8  (a)試料#1、(b)試料#3 の電界強度に対する誘導電荷量分布の変化 試料#1

では電界強度の上昇とともにピーク値が上昇した。試料#3 では電界強度 1500 V/cm

でもピークの低チャンネル側にブロードなピークが形成された。 

 

電荷キャリア輸送特性の位置依存性 

8 mm 角結晶中の電荷キャリア輸送特性の位置による変化の有無を確認するため、

7mm 角の電極を 8 mm 角試料#1 の両面に再形成し、Φ1 mm のコリメータにより入射

領域を絞ったα線を図 2.9(左)写真に示す①～⑤の位置に入射させた。図 2.9(右)グ

ラフに各位置における電荷収集効率の電界強度依存性を示す。合成時、プラズマ球

の中心部分が写真の試料上方に少しずれ場所に位置したことから、エッチングによる

凹みは試料の写真上方が多い。一方、プラズマによるエッチングの少ない底部側は比

較的平坦な部分がある。エネルギー分解能、電荷収集効率に関して①～⑤で極端に

大きな差異は存在しなかった。 

図 2.10 に試料#1 のμτ積の位置依存性を示す。μτ積については中心に位置

する⑤が 8×10-5 cm2/V と最も優れた値を示した。平坦部に当る①と研磨跡による線
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欠陥が集中している②はμτ積が 2×10-5 cm2/V と他の部分と比較して低い値を示し

た。③、④は中間の値を示した。①についてはエッチングにより結晶性に劣る部分が

除去されなかった結果、μτ積がやや劣る結果となった可能性がある。凹部分は中心

部分の底部にピラミッド型の微小な突起が存在することがあり、その部分には捕獲準

位が存在する。しかし面積的に極めて小さな割合でしかないことから、結晶の電荷キャ

リア輸送特性には大きな影響は与えない。 

 

  

図 2.9 8mm 角 CVD 単結晶ダイヤモンド基板上に合成した試料の電荷収集効率の

位置依存性。 円は照射した位置とその大きさを示している。電荷収集効率とエネルギ

ー分解能はエネルギースペクトロメータとして十分であった。 
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図 2.10 試料#1 のμτ積の位置依存性。 中央領域(5)で最も良い値が得られた。 

 

2.5 結論 

放射線検出器の有感面積拡張の試みとして、8 mm 角サイズの Element Six 社製

General グレード CVD 単結晶を下地基板として使用し、HPHT IIa 型単結晶ダイヤモ

ンド基板を使用した場合優れた電荷キャリア輸送特性の得られる合成条件をもちいて

CVD 単結晶自立膜を製作した。5.486 MeVα線を使用して測定を行った結果、合成

した結晶の電荷収集効率は正孔:99.9 %、電子:99.9 %であり、エネルギー分解能も正

孔:0.39 %、電子:0.5 %を達成した。結晶内の電荷キャリア輸送特性の一様性に関して

も検出器として使用するには十分であることを明らかにした。 

 一方、HPHT IIa 型基板を使用した場合と比較してμτ積は 1 桁程度劣ることがわ

かった。これは使用した基板の結晶性の影響を受けたもの考えられる。また同種の

CVD 単結晶基板であっても検出器性能にばらつきがあり、より結晶性の高い基板を

使用して検出器製作を行ったほうが一様な性能の検出器を製作できる可能性も明ら

かとなった。特に HPHT Ib 型基板を使用した場合、低い電界強度では電荷収集効率
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が広がりを持ち、μτ積も HPHT IIa 型基板、CVD 単結晶基板とことなり測定不可能

の結果となった。これはダイヤモンドのμτ積の値が到達性能に直接影響を与えるダ

イヤモンド半導体デバイスの製作では不純物が少なく結晶性に優れた基板を使用す

る必要があることを示唆する。 
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第 3 章 原子炉格納容器雰囲気モニタ用ダイヤモンド積層γ線検出器 

3.1 研究背景 

福島第一原子力発電所の事故後、過酷事故に対応するため原子炉内で使用する

半導体システムに対しこれまで以上に高い耐熱性、耐放射線性が求められている。例

えば原子炉格納容器内雰囲気モニタの設計基準としては動作温度 :230℃以上

(230℃数時間、200℃数日間、長期目標 300℃)、許容線量:5MGy に耐えうるγ線計

測システムが必要となる[1]。圧力容器内などでは更に過酷な条件下での動作が必要

となる機器も存在する。また水冷却高速炉の一つである資源再生型沸騰水型炉

(RBWR)では既存の改良型沸騰水型軽水炉(ABWR)の核プロセス計装が踏襲されるこ

とから、これらの技術は広く軽水炉での使用も可能となる。 

従来使用されてきたγ線検出器はシリコン検出器や GM 計数管、電離箱を使用し

たものであり、検出器から出力される信号を増幅させる前置増幅器が付属する。またこ

れらの半導体化の需要もある。しかし新しい設計基準を満たす半導体システムは現状

では存在しない。 

この問題の解決策として有望視されるのがダイヤモンド半導体の適用である。ダイ

ヤモンドは低い原子番号と強い共有結合による高いγ線耐性、5.5eVのワイドバンドギ

ャップによる高温動作性など優れた特長を持つ。加えて 30Si(n,γ)31Si に相当する半導

体特性に影響を与える核反応が無いため中性子に対しても高い耐性をもつ。 

 

 

図 3.1 改良型沸騰水型軽水炉(ABWR)の断面図と原子炉格納容器雰囲気モニタ

(CAMS)搭載位置[2] 
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2019 年度まで、このダイヤモンド半導体を用いた原子炉格納容器雰囲気モニタの

研究開発を企業、研究機関と共同で行った。図 3.1 に原子炉 ABWR の断面図と格納

容器雰囲気モニタの搭載位置の図を示す。このモニタは検出器部とその信号を増幅

する前置増幅器から構成されており、γ線核種分析から格納容器内の状況を把握す

る目的で使用される。ダイヤモンド検出器部には先述した事故時の高温環境を想定し、

目標 300℃での高温動作性と、事故で発生したγ線のコンプトン端を測定可能な数百 

µm の厚い有感厚さが必要とされる。しかし高温動作するダイヤモンド膜を作製するた

めには電荷捕獲の原因となる不純物や構造欠陥を極限まで低減させる必要がある。

tsubota らはリフトオフ法を用いて作製した高品質単結晶ダイヤモンドのα線を用いた

誘導電荷量分布測定から 500℃での高温動作を報告した[1]。ueno らは 80 µm 程度の

ダイヤモンド薄膜を用いてγ線に対する応答について報告し、370℃までの高温動作

性や長期安定性について報告した[3]。このように北海道大学で開発したダイヤモンド

検出器は高温環境においても安定した動作が期待できる。しかしながら低メタン濃度

での低速成長の結果として、試料 1 枚当たりの有感厚さは 70 µm 程度に制限されてお

り、γ線のコンプトン端を測定するためには更なる有感厚さが必要となる。 

この問題を解決する方法の一つとして、複数枚のダイヤモンド薄膜を積層させること

で有感厚さを増加させることが挙げられる。実際、高エネルギープロトンやγ線の測の

ため有感層を積層させた検出器を用いて信号が積算されることが報告されている[4,5]。

この手法を適用することで高温動作性を保ちつつ、広いエネルギー範囲のγ線のコン

プトン端を測定できる可能性がある。本研究では原子炉格納容器内雰囲気モニタへ

の適用を目指し、70 µm～80 µm 程度のダイヤモンド素子を複数枚積層させたダイヤモ

ンド積層型γ線検出器の応答シミュレーションと試作、評価を行った。 
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原子力システム研究開発において想定したダイヤモンド原子炉格納容器内雰囲気

モニタの構成図を図 3.2 に示す。このモニタはダイヤモンドを用いた検出器部とダイヤ

モンド FET とコンデンサや抵抗といった高温用電子部品から構成される。検出器から

出力される電流は前置増幅器部で増幅され、電圧として出力される。プロジェクトでは

ダイヤモンド検出器部を北海道大学と日立製作所、ダイヤモンド FET を産業技術総

合研究所 関西センター、物質材料研究機構、北海道大学が担当した。また高温用

電子部品を北海道大学、産業技術総合研究所、日立製作所が担当した。回路設計、

全体の統合を日立製作所が担当した。これまでにダイヤモンド FET の高温動作、耐放

射線性が調査されている[1, 2]。また高温用電子部品としては抵抗、キャパシタンスの

～500℃までの評価結果が報告された[6]。 

 

 

図 3.2 ダイヤモンド原子炉格納容器内雰囲気モニタの構成[2] 主にダイヤモンドを使

用した検出器部とダイヤモンド FET と高温用電子部品を用いた前置増幅器から構成

される。 
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図 3.3 CAMS から得られる予想ヒストグラム模式図[2] 過酷事故の深刻度によって発

生する核種が異なることを利用して炉内の状態を把握する。ヒストグラム中の肩部はそ

れぞれの核種により形成されるコンプトン端である。 

 

モニタから得られる出力をヒストグラム化したときの予想を図 3.3 に示す。モニタは過

酷事故の深刻度に応じて発生する核種が異なることを利用している。そのエネルギー

を測定し、核種を弁別できれば、原子炉格納容器内の状態を予測することができる。

検出器に対してはこれらのγ線のコンプトン端、または光電ピークを明確に測定できる

ことが求められる。 

 

3.2 半導体検出器を用いたγ線測定 

半導体検出器を用いたγ線の測定では光子と物質との反応で発生した電子のエネ

ルギー損失で発生する電荷量を測定することで間接的にγ線のエネルギーを知ること

ができる。光子は材料中の反応によって減衰する。この時、光子数は以下のように記

述できる。 

 

𝐼 = 𝐼0 exp (−
𝜇

𝜌
𝜌𝑥) (3.1) 

 

ここで I0 は光子の初期数、µ/ρは質量減弱計数[cm2/g]、ρは密度[g/cm3]、x は材料

の厚さ[cm]である。質量減弱計数は物質、光子のエネルギーによって変化する。これ

に密度を掛けたものは線減弱計数 µ[cm-1]と呼ばれる。この式から位置 x での強度は

指数関数的に減少することが分かる。µ は光電吸収、コンプトン散乱、電子対生成など
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の寄与をたし合わせたものである。図 3.4 に 10-3 ～ 105 MeV の光子に対する炭素の

それぞれの質量減弱計数を示す。10-1～10 MeV 光子と炭素の反応において質量減

弱計数を支配するのはコンプトン散乱である。光電吸収は計測時にピークを形成する

ため核種弁別をより簡便に行える可能性があるが、質量減弱計数はコンプトン散乱の

3 桁以上低いため測定は困難と考えた。ゆえに作製する検出器にはγ線のコンプトン

端を測定できる程の有感厚さが必要となる。 
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図 3.4 10-3 ～ 105 MeV の光子に対する炭素の質量減弱計数変化 文献[7]を元に作

製した。 

 

コンプトン散乱 

コンプトン散乱では光子と電子の相互作用により光子はそのエネルギーの一部を電

子に受け渡して散乱される。散乱前後の光子のエネルギー、電子のエネルギー、それ

ぞれの散乱角を用いて、散乱後の電子と光子の運動エネルギーを運動方程式から導

くと以下の様にあらわされる[8]。 

 

 

𝐸𝛾
′ = ℎ𝑣′ =

𝐸𝛾

1 +
𝐸𝛾

𝑚0𝑐2 (1 − 𝑐𝑜𝑠𝜃)

(3.3)
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𝐸𝑒 = 𝐸𝛾 − 𝐸𝛾
′ =

𝐸𝛾(1 − 𝑐𝑜𝑠𝜃)

𝑚0𝑐2(1 +
𝐸𝛾

𝑚0𝑐2 (1 − 𝑐𝑜𝑠𝜃))

(3.4)
 

 

ここで Eγは散乱前のγ線のエネルギー、E’γは散乱後のγ線のエネルギー、Ee は電

子の運動エネルギー[kg・cm2/s2]、m0は電子の質量[kg]、c は光速[cm/s]、θは散乱角

度[°]である。散乱後の電子と光子のエネルギーは散乱角θの関数となる。 

 電子線のエネルギーが最大となるときの散乱角θは 180°であり、これを用いて式を

書き直すと 

 

𝐸𝑒,𝑚𝑎𝑥 =
2𝐸𝛾

2𝐸𝛾 + 𝑚0𝑐2
𝐸𝛾 (3.5) 

 

となる。この値はコンプトン最大エネルギーやコンプトン端とも呼ばれる。例えば 137Cs

線源から放出される 662 keV のコンプトン端 Ee,max は 478 keV となる。 

 

電子線と物質の相互作用 

前述したコンプトン散乱により検出器内で電子が生成されると電子はそのエネルギ

ーを検出器材料内で損失しながら運動する。ここで損失されるエネルギーは前述した

ように電荷に変換される。この電荷を測定し、電子の損失エネルギーを知ることで間接

的に光子のエネルギーを知ることができる。 

衝突による単位長さ当たりの損失エネルギーは以下の式を用いて表される。 

 

−(
𝑑𝐸

𝑑𝑥
)
𝑐
=

2𝜋𝑒4𝑧2

𝑚0𝑣2
𝑁𝑍

[
 
 
 
 𝑙𝑛

2𝑚0𝑣
2

2𝐼2(1 − 𝛽2)
− (𝑙𝑛2) (2√1 − 𝛽2 − 1 + 𝛽2)

+(1 − 𝛽2) +
1

8
(1 − √1 − 𝛽2)

2

]
 
 
 
 
2

(3.6) 

 

ここで e は電子の素電荷[C]、z は原子番号、m0 は電子の質量[kg]、v は電子の速

度[cm/s]、N は材料の原子密度[cm-3]、I は電子の平均励起ポテンシャルを表す。 

放射による単位長さ当たりの損失エネルギーは以下の式であらわされる。放射による

損失は光子が高エネルギーになるにつれて大きくなる。 

 

− (
𝑑𝐸

𝑑𝑥
)

𝑟
=

𝑁𝐸𝑍(𝑍 + 1)𝑒4

137𝑚0
2𝑐4

[4𝑙𝑛
2𝐸

𝑚0𝑐2
−

4

3
] (3.7) 
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これら二つの損失エネルギーを合わせると以下の全阻止能が得られる。 

 

(
𝑑𝐸

𝑑𝑥
)

𝑇
= (

𝑑𝐸

𝑑𝑥
)
𝑐
+ (

𝑑𝐸

𝑑𝑥
)

𝑟

(3.8) 

 

3.3 γ線に対するダイヤモンド検出器の応答シミュレーション 

図 3.5 に PHITS を用いて求めた 137Cs、60Co、154Eu のコンプトン電子を想定したダイ

ヤモンド中の電子線トラック計算結果を示す。PHITS は Particle and Heaby Ion 

Transport code System[9]の頭文字をとったものであり、モンテカルロシミュレーション

により粒子のトラック計算や検出器での損失エネルギーの計算を行うことができる。シミ

ュレーションの条件としてダイヤモンドの密度 3.514 g/cm3 を用いて、ダイヤモンド中の

0.1 cm 位置に深さ方向に向けて電子線を発生させた。電子線のエネルギーとしてそ

れぞれのコンプトン端である 478 keV、960 keV、1120 keV を使用した。これらの結果

から 137Cs のコンプトン端電子の殆どがそのエネルギーを失う距離は 500 µm 程度であ

ることが分かる。しかし、電子線のトラックは球状になるため、線量が高ければそれ以

下の厚さでもコンプトン端を測定することが可能とみられる。s 
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図 3.5  コンプトン電子を想定したダイヤモンド中の電子線トラック計算結果例電子線

のエネルギーとしてそれぞれのコンプトン端である 478 keV、960 keV、1120 keV を使

用した 点線は 0.1 cm(100 µm)毎に引かれている、色は電子線のフラックスを示す。 

 

更に PHITS シミュレーションを用いてダイヤモンド検出器の必要な有感厚さを決定

した。図 3.6 にダイヤモンド結晶厚さ 100 µm、200 µm、300 µm、400 µm 、500 µm を用

いた 662 keVγ線に対する応答シミュレーションの体系とその結果例を示す。シミュレ

ーションの条件としてダイヤモンド結晶の大きさとして 3×3×0.1 ～ 0.5 mm3、ダイヤ

モンドの密度として 3.514 g/cm3、検出器周辺の環境は真空とした。100 µm では 478 

keV のコンプトン端は観察されなかったが、300 µm 以降でははっきりと観察された。こ

れらの結果は図 3.5 で示した電子線のトラック計算結果から予想したものと一致してい

る。またどの厚さでも 662 keV の光電ピークは観察されなかった。この結果から本研究

においては 662 keV のコンプトン端を観察するために必要なダイヤモンド検出器の有

感厚さを 300 µm 程度と見積もった。 
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図 3.6 PHITS シミュレーションの体系とダイヤモンド結晶 100 µm ～ 500 µｍでの 662 

keV γ線に対する応答シミュレーション結果例 エネルギー分解能は考慮していない。 

 

 

3.4 積層γ線検出器の作製 

次に得られたシミュレーション結果をもとに積層γ線検出器の作製と評価を行った。

図 3.7 にダイヤモンド薄膜を積層させたγ線検出器の構造断面図を示す。素子として

ダイヤモンド結晶 80 µm 厚程度のものをレーザーにより切断し、4 枚の 4 ～ 5 mm 角

試料を作製した。試料の表面を熱混酸、重クロム酸、熱王水によって化学洗浄、酸素

終端化することで高い絶縁性を確保した。その後、高温環境下でのα線を用いた誘

導電荷量分布測定を行った。図 3.8 に測定体系を示す。試料は真空プローバ内の Al

板の上に設置した。グランドは Al 板上に当てたタングステン製プローブを通じて、最も

ノイズが小さかったプローバの筐体と接続した。検出器バイアス、信号はプローブを通

じて計測回路へ接続した。前置増幅器として ORTEC142A、整形増幅器として

ORTEC672、高圧電源として ORTEC428、マルチチャンネルアナライザとして

Yokogawa 7562 を使用し、それぞれの機器を同軸ケーブルを用いて接続した。整形増

幅器のゲインは 0.67×100 で整形時間は 2 µs を使用した。試料は試料台下部に設置

された電熱ヒーターを用いて加熱した。測定中の試料温度は試料台表面近くに設置さ

れた熱電対を用いて決定した。α線源として放射能 7.4×104 Bq の 241Am 蒸着線源を

用いた。線源は加熱による蒸発を防ぐため試料から数 cm 上に配置された。 
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図 3.7 ダイヤモンド薄膜を積層させたγ線検出器の構造断面図 (a)素子 1 層分は Pt

電極、アルミナ板、ダイヤモンド薄膜を積層させた構造を持つ。 (b)積層γ線検出器

の断面図 層の間は銀ペーストを用いて接続され、金線が挟み込まれる。 

 

 

 

図 3.8 高温環境でのα線を用いた誘導電荷量分布測定体系  
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高温評価の後、再度化学洗浄を行い、試料表面を酸素終端化した。次に剛性を保

つため、素子は中心にΦ2 mm の穴を持つ 0.1 mm 厚のアルミナ板で挟み込まれた。

アルミナ板とダイヤモンド素子の接着のため高温用エポキシを用いた。エポキシによる

接着後、RF スパッタリングを用いて両面に 100 nm の Pt 電極を蒸着した。Pt 電極は高

温での安定性に優れるため選定した。層の間に 25 µm の金線を挟み込み、高温用導

電性銀ペーストで結線を行った。複数の信号線を束ねて銀ペーストを用いて読出し端

子の心線と接続した。グランド線は銀ペーストを用いてそれぞれ検出器の金属筐体と

接続した。 

 

 

 

 

図 3.9 約 9 mm 角高温用ダイヤモンド合成後と切断後のレーザー顕微鏡 10 倍写真 

 

図 3.9 にレーザー切断後のダイヤモンド結晶 4 枚のレーザー顕微鏡 10 倍写真を

示す。レーザー切断の影響を評価するため、高温環境でのα線を用いた誘導電荷量

分布測定を行った。試料のリーク電流は 0 ～ +100 V 間では 300 ℃でも数 pA 程度

であった。この結果から積層後の印可電圧を+100 V にすることを決定した。図 3.10 に

切断後試料の RT ～ 300 ℃でのα線を用いた誘導電荷量分布測定結果例、また図

3.11 に温度を関数としたピークチャンネル値の変化を示す。測定は RT、100 ℃、

200 ℃、300 ℃で行った。印可電圧は-100 V 又は+100 V を使用した。試料のリフトオ

フ面側に電圧を印加し、成長面側はグランドに接続した。印可電圧の極性を変えるこ

とでロングドリフトする電荷キャリアを変更し、電子正孔それぞれに対する波高分布を

得た。図 3.11 のエラーバーとしてピークの FWHM を用いた。4 枚の素子は RT～

300 ℃の間で電荷収集効率ほぼ 100 %を示した。リーク電流に伴う低チャンネル側の
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カウント増加はこの温度範囲では観察されなかった。またピークチャンネル値、FWHM

共に劣化は観察されなかった。温度の上昇に伴い、電荷収集効率はやや増加の傾向

を示した。またプローバを用いた放射線計測では外部のノイズ影響を受けやすく、5.5 

MeV α線に対するエネルギー分解能も最低 3%程度の広がりを持つ。電荷収集効率

やエネルギー分解能の温度に対する変化については高温用筐体を導入するなどノイ

ズを遮蔽したうえで、更なる評価が必要である。これらの結果からレーザー切断の電荷

キャリア輸送特性に与える影響が限定的であることを示した。また大型基板を用いた

検出器グレードの結晶合成とレーザーによる試料切断の組み合わせは有感厚さや電

荷キャリア輸送の均一性を向上させるため、4mm～5mm 角試料の安定した量産も可能

にする。 
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図 3.10 切断後試料の RT ～ 300 ℃でのα線を用いた誘導電荷量分布測定結果

例 左は正孔ロングドリフト条件、右は電子ロングドリフト条件である。 
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図 3.11 切断後試料の RT ～ 300 ℃でのα線を用いた誘導電荷量分布測定結果例 

プロットは測定時の試料温度とピークチャンネルを用いた。 またエラーバーはピーク

の FWHM を用いた。 

 

 

図 3.12 積層γ線検出器の作製結果 (a)積層させた素子の横からの写真、(b)斜めか

ら見た積層素子の写真、(c)積層素子を金属筐体の蓋側に設置した後の写真 グラン

ドの金線は蓋側に接続された、(d)金属筐体の外観、 (ｃ)の蓋は検出器の先端に接続

された。 
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3.5 積層γ線検出器性能評価 

図 3.12 に示した作製後の積層γ線検出器は 137Cs γ線源を用いた誘導電荷量分

布測定を行った。測定には前置増幅器として ORTEC142A、整形増幅器として

ORTEC672、高圧電源として ORTEC428、マルチチャンネルアナライザとして

Yokogawa WE7562 を使用し、それぞれの機器を同軸ケーブルを用いて接続した。整

形増幅器のゲインは 0.67×1000 で整形時間は 1 µs を使用した。放射線計測前に検

出器の静電容量とケーブルも含めた前置増幅器への入力静電容量の測定を検出器

静電容量計を用いて行った。検出器静電容量は-300 V ～ +300 V 間で 16.7 pF と一

定の値を示した。各層の値が 4 pF 程度であることを考えると 4 層が並列接続されるこ

とが確認できた。ケーブルを含めた入力静電容量は 32 pF であった。更に検出器の IV

特性の評価を行った。図 3.13 に 1 層と 4 層積層させて測定した IV 特性結果例を示

す。測定は室温、大気中で行った。測定の結果から-150 V ～ +300 V 間では 4 層分

の電流が積算され、4 倍程度の値となっていることが分かる。しかし-150 V～-300 V 付

近の急な電流値の増加は 1 層のみの測定時には観察されなかった。4 層分の個々の

IV 測定結果からこの急な立ち上がりは観察されていないため、この部分は積層時の

作業において発生した可能性が高い。 

 
図 3.13 1 層と 4 層分の室温での IV 特性結果例比較 
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総厚さ約 300 µm 程度の積層γ線検出器を用いた 137Cs から放出される 662 keVγ

線の応答関数測定例と PHITS を用いて計算した応答シミュレーション結果の比較を

図 3.14 に示す。カウントは両者とも 200 keV のカウント値を用いて規格化を行った。

印可電圧は+100 V を使用した。エネルギー校正は前項同様に Si 表面障壁型検出器

とパルサーを用いて行った。実験結果から 478 keV のコンプトン端がはっきりと観察さ

れた。また 10%の検出器エネルギー分解能を導入したシミュレーションとの比較から

400 keV 程度までの一致が観察できた。コンプトン端付近のカウントは明らかに実験結

果の方が低く、これ以降の高エネルギーの電子線が積層構造に使用した材料中でエ

ネルギー損失を起こしている可能性がある。 

 

図 3.14 積層γ線検出器の 137Cs 線源に対する応答関数測定結果例と同ダイヤモン

ド厚さを用いた PHITS シミュレーションによる応答関数計算結果例の比較 

 

更に 137Cs 点線源と 60Co 点線源を用いた 2 核種弁別測定を行った。測定は日立製

作所内の放射線照射施設を用いて行い、線源の放射能はそれぞれ 270 MBq と 23 

MBq であった。137Cs と 60Co の同時照射、137Cs と 60Co の個別照射で、それぞれ 20 分

間測定した波高分布を図 3.15 に示す。エネルギー校正は北海道大学で事前に測定

した 137Cs の測定結果からコンプトン端位置を算出して行った。478 keV 付近のコンプ

トン端の有無による 137Cs の有無が判定可能であり、コンプトン端よりも高エネルギーで

のリニアなカウントから 60Co の有無が判定可能であることが分かった。更に同時測定に

おいても 137Cs によるコンプトン端が観察できることを確認した。 
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図 3.15 積層γ線検出器の 137Cs、60Co に対する応答関数測定結果 赤線、青線はそ

れぞれの核種毎に分けて測定した結果、黒線は二つを合わせて測定した結果である。 

 

3.6 積算線量依存性試験結果、空気雰囲気化での耐熱試験結果と考察 

図 3.16 に今回作成した積層検出器を用いて株式会社日立製作所内で行われた積

算線量 1.0MGy、3.1MGy、5.2MGy における 662keV γ線に対する波高分布測定結

果例、空気環境下での 200℃で 48 時間保持した前後の 662keV γ線に対する応答

評価を示す。5.2MGyまでの測定で計数率、波高分布形状の変化は殆ど観察されず、

積算線量 5MGy 以上での動作が確認された。しかし 200℃での 48 時間保持後、波高

分布形状が変化し、計数率の減少が観察された。この変化の後、230℃での高温測定

では動作が確認された。また同じ測定時間で得られた計数量が保持試験の後、75％

に低下していた。これらの現象から素子一層分の接続が不良となったことが予想され

た。 
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図 3.16 本研究で作製した積層検出器を用いて行った照射試験体系と波高値スペクト

ルの積算線量依存性と空気雰囲気化での 200℃で 48 時間保持した前後の波高値ス

ペクトル[2] 

 

この波高値の減少の原因を探るため、試験後に積層検出器の分解を行った。図

3.17 に高温試験後の積層素子周辺の写真を示す。積層構造が崩壊しているが、分解

時に金線を引っ張ったところ、その力で層間の接着剤である高温用エポキシ部分が剥

がれた。また最も外側のグランドが筐体と導通していないことが明らかとなった。高真

空プローバを用いて積層素子 1 層分に対し高温測定を実施した際にはこれらの現象

は観察されなかった。よって以上から空気雰囲気化での加熱により、構成材料が変質

を起こし、今回の動作不良を引き起こしたと結論した。空気雰囲気下での検出器構成

材料の変質を防ぐためには、筐体を不活性ガスで充填した上で密閉するといった方法

や構成材料を再度選定しなおす必要がある。 

 

 

図 3.17 空気雰囲気下での高温試験後の積層素子周辺の写真 金線を軽く引っ張っ

ただけで積層構造が崩壊した 
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3.7 結論 

格納容器雰囲気モニタへの適用を目指し、ダイヤモンドを用いた積層γ線検出器

の応答シミュレーションと作製、評価を行った。PHITS を用いた検出器の応答シミュレ

ーションから 662keV γ線の核種弁別に必要とされる厚さを 300 µm 程度と見積もった。

次に約 9 mm 角のダイヤモンド結晶をレーザーにより 4 枚に切断し、高温動作性とレー

ザー切断の検出器特性に与える影響を評価した。切断後の試料に対するα線誘導

電荷量分布測定から RT ～ 300 ℃までの安定的な動作を確認した。また RT ～ 

300 ℃までの IV 測定結果から高温環境においても十分に低いリーク電流が得られる

ことを確認した。これらの結果はレーザー切断の検出器特性に与える影響が非常に小

さいことを示している。また大型基板を用いた検出器グレードの結晶合成とレーザーに

よる試料切断の組み合わせは有感厚さや電荷キャリア輸送の均一性を向上させるた

め、試料の安定した量産も可能にする。 

次に素子を積層化させた積層ダイヤモンドγ線検出器の作製と評価を行った。作

製後の検出器の CV 測定と IV 測定からそれぞれの素子の静電容量と電流値が 4 層

すべて積算されていることを確認した。加えて 662 keVγ線の測定から 478 keV のコン

プトン端が測定可能であることを確認した。更に 60Co と 137Cs の個別測定、同時測定か

らそれぞれの核種を弁別できることを実証した。しかし高温保持試験後に波高値の低

下が観察され、空気雰囲気化での加熱により構成材料が変質を起こした可能性が高

い。そのため筐体を不活性ガスで充填した上で密閉するといった方法や構成材料を

再度選定しなおす必要性が明らかとなった。 
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第 4 章 燃料デブリ取り出しに向けたダイヤモンド熱中性子検出器の評価 

4.1 研究背景 

福島第一原子力発電所での過酷事故の処理における大きな問題として、原子炉格

納容器内に溜まった燃料デブリの取り出しが挙げられる。そのための燃料デブリの安

定状態の管理や取り出し工法、保管、処理、処分に関わる研究開発が IRID(国際廃炉

研究開発機構)を中心に進められている[1-5]。その中でも臨界管理技術は燃料デブリ

の掘削による形状変化や破損、水量の変化などによる再臨界の防止し、再臨界が発

生した場合でもこれを検知し一般公衆および作業員の過度の被爆を防止するための

重要な技術である[4]。 

管理において中性子計測は保管、移送に関わる工程にも使用されるため、強いニ

ーズが存在する。特に圧力容器内の燃料デブリの検知に使用する中性子検出器には

遠隔操作により直径十数 cm の極めて狭い経路を通って燃料デブリ近傍にアクセスし、

高γ線線量下で微弱な中性子を計測することが求められる[5]。さらに重量制限も厳し

く、PCV 詳細調査用アーム型アクセス装置は 10kg 未満、初期型取り出しで使用する

改良型装置でも 50kg である。 

 

 

図 4.1 アーム型アクセス装置を用いた燃料デブリサンプリングの図[23、24] 

 

この要件を満たすため、これまでガス検出器(改良型 B10 比例計数管、コロナ検出

器)+前置増幅器(日立 GE、東芝)、SiC 半導体検出器(三菱重工)[5]などの複数の候補

による適応可能性に関わる研究がおこなわれてきた。ガス検出器に関しては遮蔽が必

要となり、アクセス装置のペイロードを超えそのままでは適用が難しく、小型化の検討

が必要である。SiC 検出器に関しては現状では実機が存在せず、γ線や回路雑音と

の S/N 比の観点から高γ線環境下での動作に不安が残る。 

 ダイヤモンド検出器は SiC 検出器同様以上に耐放射線性に優れ、これら候補の代

替として期待できる。実際、ダイヤモンドを用いた臨界近接モニタが提案されており、
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その内部イメージを図 4.2 に示す。設計のため SiC 積層中性子検出器の仕様が参考

にされている。モニタは有感面積 4 mm 角のダイヤモンド結晶に熱中性子-荷電粒子

変換層を作製した素子を 768 個搭載したものを想定している。それぞれの素子には

KEK で開発される耐放射線性 Si 半導体集積回路が接続されている[6]。n-γ弁別方

式は薄膜化、波高による弁別であり、SiC 半導体型と変わらないが、ダイヤモンドを使

用したことにより、SiC と比較してγ線に対する耐放射線性と n-γ弁別性能に優れ、よ

り信頼性の高い検出器となることが期待される。また本研究の先には原子炉内中性子

モニタとしての更なる応用研究を目指している。モニタ実機作製には多量の素子の供

給が必要となるが、北海道大学ではリフトオフ法[7]や大型基板の導入[8]により現状で

も検出器グレードのダイヤモンドを再現性良く作製することが可能となっている。また

近年の大面積ウェハの開発の進展により、モザイク技術やヘテロエピタキシャル技術

を用いて数 cm 角基板が報告された[9-11]。特に EDP 社が販売する 0.5 インチ CVD

モザイク基板は元は HPHT 基板上に合成した CVD 基板であり、転位密度や不純物

量から見ても繋ぎ目を除けば検出器用基板としての実用領域にあると見られる。よっ

てこれら個々の要素を統合した研究が求められている。 

本研究では燃料デブリ取り出しに向けた臨界近接モニタへの適用、その先の原子

炉内中性子モニタを目指し、ダイヤモンド熱中性子検出器の単一素子での応答シミュ

レーション、実験による基礎的な評価を行った。 

 

 

図 4.2 ダイヤモンド半導体素子を用いた臨界近接モニタ実機のイメージ図[23] 
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4.2 半導体検出器を用いた中性子計測 

熱中性子と物質の反応では二つのエネルギーを持つ荷電粒子が 180 度方向へ発

生する。それぞれの荷電粒子のエネルギーは運動量保存則を用いて以下の様にあら

わされる[12] 

 

𝐸𝐿𝑖 + 𝐸𝛼 = 𝑄 (4.1) 

𝑚𝐿𝑖𝑣𝐿𝑖 = 𝑚𝛼𝑣𝛼 (4.2) 

1

2
𝑚𝐿𝑖𝑣𝐿𝑖

2 =
1

2
𝑚𝛼𝑣𝛼

2 (4.3) 

 

表 4.1 中性子検出器に使用される代表的な中性子捕獲反応[12] 

 

 

ここで m は荷電粒子の質量[kg]、v は速度、E は運動エネルギー[kg m2/s2]、Q は反応

の Q 値である。10B(n, α)7Li 反応において Q 値は基底状態で 2.792 MeV、励起状態

で 2.310 MeV となる。全反応の 97%が励起状態、3%が基底状態の反応である。この時、

熱中性子と 10B による反応で発生する荷電粒子とそのエネルギーは以下の式であらわ

される。 

 

𝐵10 + n → {
𝐿𝑖7 (1.02 𝑀𝑒𝑉) + 𝐻𝑒4 (1.78 𝑀𝑒𝑉)  (6%)

𝐿𝑖7 (0.84 𝑀𝑒𝑉) + 𝐻𝑒4 (1.47 𝑀𝑒𝑉) + 𝛾(0.48 𝑀𝑒𝑉)  (94%)
(4.4) 

 
10B4Cが本研究において使用された理由は比較的高い反応断面積を有すること、入

手が容易であること、RF スパッタリングにより変換層の形成が容易に行えること、温度

や強度の点において耐環境性に優れることが挙げられる。他の中性子変換材料として

は 6LiF が有力な候補となる[13-15]。6Li と熱中性子の反応で発生する荷電粒子はエ

ネルギーが 2.05 MeV、2.74 MeV と 10B の場合より高く、出力波高値を用いた n-γ弁

別においては 10B4C 変換層より容易な弁別が可能かもしれない。しかし入手が困難で

あることから実機での使用可能性はあるものの、研究段階での使用は行わないこととし

た。 

ダイヤモンドを用いた熱中性子計測の概要について図 4.3 に示す。燃料デブリ取り
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出し時には中性子の他に多量のγ線が放出されており、その線量率は最大で 1000 

Gy/h と試算されている[4]。本研究ではダイヤモンド結晶の厚さを薄くすることでγ線

の影響を下げることを狙った。しかし結晶厚さが薄くなるほど、検出器の静電容量が増

加する。後段の前置増幅器の許容入力静電容量は現状では 5 pF を想定しており、

薄膜化によってこれを上回る場合は金属電極をピクセル化することが必要とみられる。

薄膜化以外のγ線影響の低減方法としてはダイヤモンドを積層し、γ線によって発生

する 2 層の同時イベントの計数を除外することが考えられる。また荷電粒子とγ線での

電荷キャリアの発生位置の違いを利用し、キャリアドリフト時間の差異から弁別を行う手

法が提案されている[16]。この場合、ダイヤモンド結晶厚さをドリフト時間の差異が分か

る程度まで厚くする必要がある。 

 

 

図 4.3 検出器の断面図と中性子、γ線のダイヤモンド中への入射模式図 

 

図 4.4 の 10B-熱中性子捕獲反応で発生する荷電粒子のダイヤモンド中での飛程を示

す。計算は SRIM コードを使用して実行した。荷電粒子の飛程は 4He 1.78MeV が最

も長く、最大でおよそ 3.25 µm であった。 
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図 4.4 SRIM を用いて算出した 10B-熱中性子捕獲反応で発生する荷電粒子のダイヤ

モンド中での飛程。 

 

4.3 単一素子の応答シミュレーション 

実機では数百枚のダイヤモンド素子が使用されるが、単一素子の性能を把握するこ

とで全体の性能仕様を決定できる。本研究ではモンテカルロシミュレーションを用いて

ダイヤモンド熱中性子検出器の熱中性子、γ線に対する応答シミュレーションを行っ

た。ソフトウェアとして PHITS: Particle and Heaby Ion Transport code System を用いた。

シミュレーションの条件としてダイヤモンド結晶の大きさとして 3×3×0.05 ～ 0.5 mm3、

ダイヤモンドの密度として 3.514 g/cm3、真空下を用いた。10B4C の条件として密度: 

2.51 g/cm3、組成として実験に使用したスパッタリングターゲットの組成となる 10B : 11B : 
12C  = 70.47 : 7.83 : 21.7 を用いた。 
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図 4.5 PHITS における熱中性子に対する検出器応答シミュレーションの体系 

 
10B4C 層厚さの最適化 

10B4C 層の厚さを変えたときの熱中性子スペクトルを図 4.6 に示す。10B4C 層の厚さと

して 100 nm、500 nm、1000 nm、3000 nm、5000 nm を用いた。厚さ以外の条件は変更

していない。10B4C 層厚さが厚くなるにつれ、荷電粒子によるピークはブロードとなった。

厚さ 1 µm 以上では 1.47 MeV の肩部のみとなった。これは 10B4C 層が厚くなるほど
10B4C 層内での荷電粒子のエネルギー損失が発生するためである。図 4.7 に 10B4C 層

厚さを変えたときの総計数率の関係を示す。計数率は厚さと共に上昇したものの、ある

厚さからは減少する、極大値を持つ形となった。最大の計数率が得られる 10B4C 層厚

さはおよそ 3 µm となった。図の右軸には検出器に入射させた熱中性子に対する計数

量を検出効率として加えている。この体系での検出効率は最大でおよそ 4.4%であった。

実際、同構造を用いた熱中性子検出器の検出効率は最大 4 %[18]であることから、実

験においても近い値が得られる可能性が高い。 

臨界近接モニタの性能目標値として校正場を使用した熱中性子測定においては 1 

cps/nv という値が提示されている。仮に有感面積 4 mm 角ダイヤモンドを 128 枚使用

して図 4.2 の検出器 1 層分を形成するとき、総有感面積は 0.4 cm×0.4 cm×128 枚 

= 20.48 cm2となる。ゆえに一層分の計数率は検出効率を用いて 20.84 n/s×4 % = 0.82 

cps/nv となる。中性子線量の検出器厚さ方向への減衰を考慮しなければこれを 6 枚

積層させることで 5 cps 近い計数率が得られることが分かる。ただ実際の環境では中性

子とγ線が同時に計数され、低チャンネル領域においては多量のγ線から微量な中

性子を見分けるのは非常に難しい。より弁別を容易に行うためにはγ線と荷電粒子が

カウントされるチャンネル領域が明確に分かれているべきであり、この場合は 10B4C 層

厚さは 0.5 µm 以下が望ましい。 
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図 4.6 10B4C 層の厚さを 0.1 µm ～ 5 µm まで変えたときの熱中性子に対する応答シミ

ュレーション結果例 
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図 4.7 10B4C 層の厚さを 0.1 µm ～ 5 µm まで変えたときの計数量と検出効率算出結

果例 検出効率は計数量を入射させた熱中性子数で割ることで算出した。 
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検出器厚さによるγ線影響評価 

ダイヤモンド厚さに対するγ線応答スペクトルを PHITS シミュレーションを用いて評

価した。ダイヤモンドの形状として 3×3 ｍｍ2 を用いた。ダイヤモンド結晶の厚さとして

10 µm、20 µm、40µm、100 µm、300 µm を用いた。燃料デブリの主な放射性物質として

予想される 137Cs の 662 keV γ線を線源として用いた。放射線はダイヤモンド厚さ方

向に入射させた。ダイヤモンド厚さ以外の条件はすべての測定で変更しなかった。図

4.8 に検出器の厚さを変えたときのγ線スペクトルシミュレーション結果例、図 4.9 に総

計数量を示す。厚さの減少と共にγ線カウントは大きく減少し、厚さを減少させたとき

の影響が大きいことが分かった。 

計数率は厚さの減少と共に指数関数的に減少し、20 µm 程度の試料での計数率は

300 µm 厚試料の約 1/10 程度まで減少する。これらの結果はダイヤモンド結晶の薄膜

化がγ線影響を大きく低減できることを意味する。本研究の他にもダイヤモンド熱中性

子検出器に関する研究がおこなわれている[19]。金属-i-p+ダイヤモンドを絶縁性ダイ

ヤモンド基板上に作製した構造では、ダイヤモンド素子の機械的強度を基板部分で

担保できるため、有感層の厚さを非常に薄くすることができる。ゆえにγ線の影響を抑

えるという点で有利である。しかしながら検出器静電容量は空乏層厚さに反比例して

増加するため、前置増幅器に適用するためには多数のピクセル電極を用いて静電容

量を分割することが求められる。また i-ダイヤモンド層は少なからず下面の p+ダイヤモ

ンド層中の欠陥を引き継ぐため、その影響を評価する必要がある。 
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図 4.8 ダイヤモンド厚さを 10 µm ～ 300 µm まで変えたときの 662 keVγ線に対する

波高分布計算結果例 
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図 4.9 ダイヤモンド厚さを 10 µm ～ 300 µm まで変えたときの 662 keVγ線に対する

総計数量変化計算結果例 
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4.4 表面微細加工による波高分布への影響 

ダイヤモンド中性子検出器への表面微細加工の適用を目指し、応答関数シミュレ

ーションを行った。Si 半導体を用いた熱中性子検出器においては表面に凹凸加工を

施すことにより、検出効率を上昇させることが可能となっている[21]。 

 

 

 

図 4.10 (a)微細構造ありと(b)なしの比較 

 

Si 検出器とほぼ同様の構造、動作原理を持つダイヤモンド検出器はこの手法を適

用できる可能性が高い。加えて加工により検出器有感体積が減少するため、γ線の

感度を低減できる可能性もある。シミュレーションではダイヤモンド表面に直径 3 µm の

穴を作製し、その穴の深さを変えたときの中性子スペクトルを求めた。図 4.11 に穴の

深さを変えたときの荷電粒子の飛跡計算結果を示す。色で荷電粒子のフラックスが表

されており、赤はフラックスが大きいことを示す。穴の存在により、荷電粒子のダイヤモ

ンドへの入射確率は大きく増加することが分かる。また穴の深さが大きくなるほど入射

確率は大きくなった。図 4.12 に穴の深さを変えたときの熱中性子に対する応答関数シ

ミュレーション結果を示す。穴が深くなるにつれ総カウント量は増加し、深さが 6 µm の

時の計数量は深さが 0 µm に対しおよそ 4 倍となった。スペクトルからは特に高エネル

ギー側のチャンネルでのカウント量の著しい増加が観察された。これは穴の存在により

発生する二つの荷電粒子を同時に測定できる確率が上昇することに起因する。このシ

ミュレーションを元に微細加工を行う場合、Ni 固溶を使用した加工によってダイヤモン

ドのマイクロニードル表面を作製した例が存在し、今回の構造のみの実現性は高い 

[22]。しかし微細構造中での電荷キャリア輸送は複雑な電界強度分布の存在により平

行平板型検出器と比較して予測が困難であるため、実験による評価が必要である。 
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図 4.10 穴の深さを変えたときの熱中性子と物質の反応で生成される荷電粒子の飛

跡 フラックスの違いは色で示される。 
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図 4.11 穴の深さを変えたときの熱中性子スペクトル変化。シミュレーションは深さ 0 

µm、3 µm、6 µm で実行された。 
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4.5 40 µm 厚単結晶ダイヤモンド薄膜の高温特性評価 

補足実験として検出器性能を特徴づけるため厚さ 40 µm ダイヤモンド自立膜の高温

環境でのα線誘導電荷量分布測定を行った。試料として HPHT IIa 型基板上に CVD

合成したおよそ 40 µm の成長層をリフトオフ法を用いて自立化したものを使用した。

試料の両面には直径 2 mm、厚さ 100 nm の Pt ショットキー電極を蒸着した。印加電圧

は試料のリフトオフ面側から印可し、グランドを成長面に接続した。α線は試料のリフト

オフ面側から照射した。測定は高真空プローバ内で行った。図 4.12 に RT ～ 500 ℃

までの高温測定結果例、図 4.13 に温度に対する電荷収集効率の変化をプロットした

ものを示す。試料は 350 ℃までピークチャンネルが変化せず、安定した動作を示した。

電子ロングドリフト条件では 500 ℃までピークが形成されたのに対し、正孔ロングドリフ

ト条件では 450 ℃以降はピークが形成されなかった。 

RT ～ 300℃までのリーク電流測定結果は図 4.14 に示される。測定から正孔ロング

ドリフト時の印可電圧の条件で非常にリーク電流が大きいことが明らかとなり、これがピ

ークを形成しなかった原因と考えられる。IV 特性の非対称性は内部欠陥によるものと

考えられ、より薄い試料ではイオン注入による照射欠陥の引き継ぎが強く観察される

可能性がある。350 ℃以上での安定動作のためにはリーク電流を低減させる必要が

ある。500 ℃までのα線測定の後、再度 RT - 300 ℃までの IV 測定を行った結果を

示す。高温測定前と比較して試料は大きなリーク電流を示した。計測に必要な電圧を

印加した場合、前置増幅器が飽和するため、波高分布測定は叶わなかった。この測

定の後、再度薬品処理により酸素終端化を行ったところ、十分な絶縁性を示した。リー

ク電流増加の原因として高温測定により酸素終端が一部剥がれたことや、試料台との

反応で表面が汚染されたことが可能性として考えられる。300 ℃以上での高温で検出

器を使用する場合、結晶の完全性の他にも周りの構造材との反応可能性を考慮する

必要がある。 
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図 4.12 電子、正孔ロングドリフト時の高温環境でのα線誘導電荷量分布測定結果例。

測定は RT ～ 500 ℃、50 ℃刻みで行った。 
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図 4.13 温度に対する電荷収集効率の変化 プロットはピークチャンネル値をそれぞ

れの温度でのピークチャンネル値を用いた。エラーバーはピークのガウシアンフィッテ

ィング結果の FWHM を用いた。 
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図 4.14 高温環境での IV 測定結果例(a)と室温に戻したのち再度測定したときの結果

例(b)比較 
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4.6 40 µm 厚単結晶ダイヤモンド薄膜を用いた熱中性子計測 

図 4.15 に一面Φ2mm、0.5～1 µm の 10B4C 層を蒸着した 40 µm 厚ダイヤモンド検出

器を用いた熱中性子測定体系図を示す。前置増幅器として EURORAD PR16-H、整

形増幅器として ORTEC672、マルチチャンネルアナライザとして WE7562; Yokogawa 

Analytical Systems, Inc、高圧電源として ORTEC428 を使用した。計測器同士は主に

93Ω同軸ケーブルを用いて接続した。印加電圧として-80 V を印加した。放射線源と

して 4.0×106 Bq の 252Cf 線源を使用した。線源は図 4.16 の様に中性子減速材となる

厚さ 5 cm 程度のパラフィンブロック、高密度ポリエチレンブロックの間に置かれた。線

源から放出されるγ線を遮蔽するために線源と検出器の間には厚さ 1 cm の鉛版が置

かれた。測定は室温環境、大気中で行った。熱中性子計測は計数率が非常に低く、

数日間にも及ぶ長期間の測定が必要となる。今回は数時間の測定を数回行い、計数

を足し合わせることで波高分布を作製した。 

 

 

図 4.15 ダイヤモンド検出器を用いた熱中性子測定体系図。測定は大気中、室温環

境で行った。 
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図 4.16 測定時の中性子減速材の構成 

 

図 4.17 に 40 µm 厚北大製ダイヤモンド熱中性子検出器を用いた室温での熱中性

子測定結果例を示す。波高分布はシミュレーションで予想されたように 1.47 MeV 付近

に肩を持つ形状を形成した。計数率は非常に低く、安定的な評価を行うためには中性

子線源の強度や検出器の有感面積を大きくする必要がある。この測定に加え、10B4C

層を検出器両面に蒸着することにより、計数率の上昇を検討した。図 4.18 は二つの構

造で測定した 0.5 MeV 以上のカウントを積分することで得られた中性子計数の時間変

化である。バックグラウンドとして 10B4C 層を持たないダイヤモンド検出器を用意し、同

体系で測定を行ったが、1.0E+5 s 間の測定でも 0.5 MeV 以上でのカウントが得られな

かった。また測定系に対する振動等に起因する外部ノイズのカウントが得られる場合

があるが、前置増幅器出力の形状からこれを除外した。したがってこの領域で得られ

たカウントのほとんどは中性子捕獲反応に起因すると考えられる。結果から二つの構

造ともに中性子計数量が線形的に増加し、両面に 10B4C 層を蒸着した場合では計数

率はおよそ 1.7 倍に増加した。 
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図 4.17 40 µm 厚北大製ダイヤモンド検出器を用いた室温での熱中性子測定結果例 
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図 4.18 10B4C 層をダイヤモンド薄膜の片面、又は両面に蒸着したときの計数量の時

間変化比較  
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4.7 結論 

燃料デブリ採掘時の臨界近接モニタ、および高温環境での中性子計測を目的とし

たダイヤモンド熱熱中性子検出器のシミュレーションと試作、評価を行った。検出素子

の形状として耐環境性と入手性に優れる 10B4C 熱中性子変換層をダイヤモンド結晶

表面に形成した構造を採用した。PHITS を用いたシミュレーションでは 10B4C 層の厚さ

を変えたときの波高分布変化と総計数率、検出効率の変化について検証した。10B4C

層の厚さが厚くなるにつれ、波高分布はブロードな形状に変化し、計数率の上昇が見

られた。検出効率は最大で 4.4%程度と算出された。この値は同構造を用いた Si 熱中

性子検出器に近い値であった。中性子による荷電粒子とγ線が同時に計数される場

合、低チャンネル領域での中性子によるカウントはγ線による多量のカウントに埋もれ

てしまい、意味をなさない可能性がある。ゆえにやや検出効率が落ちても、10B4C 層を

薄くした方が弁別がより簡便になる可能性がある。次にダイヤモンド結晶の厚さを変え

たときのγ線による波高分布と総計数量変化を算出した。コンプトン端付近のカウント

率は厚さの減少に伴い減少するものの、γ線線量が膨大な場合は結晶横方向への

散乱により発生しうる。中性子による計数率を下回るほどのダイヤモンド結晶の厚さに

ついて実測を含めた検討が必要である。 

高温環境でのダイヤモンド薄膜の動作性を評価し検出器性能を特徴づけるため、

RT ～ 500 ℃でのα線を用いた誘導電荷量分布測定を行った。検出器は 350 ℃ま

で電子成功共に電荷収集効率 100 %程度と安定した動作を示したもののそれ以降の

温度では徐々にピーク値が減少した。500 ℃での電子の電荷収集効率はおよそ 96 %

で正孔はピークが形成されなかった。同時に行った IV 測定において正孔ロングドリフ

ト条件で印可される電圧値における著しいリーク電流の増加が観察されており、劣化

の原因とみられる。IV 特性の非対称性は内部欠陥によるものと考えられ、より薄い試

料ではイオン注入による照射欠陥の引き継ぎが強く観察される可能性がある。 

更に 10B4C 層を蒸着した 40 µm 厚のダイヤモンド結晶を用いて熱中性子計測を行

った。予想された波高分布と近い実験結果が得られた。更に両面に 10B4C 層を蒸着

することで計数量は 1.7 倍程度に増加し、実機搭載の可能性が高い大きさの結晶を

用いて熱中性子計測が可能であることを確認した。 

本研究の一部は原子力英知事業における廃炉研究プロジェクト開始前の予備実験

として使用されており、今後プロジェクト内でこれらの結果をさらに発展させることで実

用的なダイヤモンド熱中性子検出器の実現が期待できる。 
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第 5 章 小型 CMOS プリアンプを用いたダイヤモンド軟 X 線検出器の評価 

5.1 研究背景 

近年、化学気相合成技術の改善によりダイヤモンド放射線検出器の応用研究が進

み、α線[1, 2]、中性子[3, 4]、重荷電粒子[5, 6]等、様々な放射線に対する応答が評

価されている。 

 このようなダイヤモンド放射線検出器の特長を生かす測定対象として軟 X 線のエネ

ルギースペクトル計測がある。ダイヤモンドと Si の電子・正孔対生成平均エネルギーは

それぞれがおよそ 3.62 eV、13.1 eV であることから、同じ損失エネルギーでもダイヤモ

ンドでは Si の 1/3 程度の電子・正孔対しか発生しない。一方、室温におけるダイヤモ

ンドの漏れ電流は Si と比較して実測で 1/1000 程度であることから、信号雑音比の観

点から優れた電子回路系と組み合わせる事により、冷却なしに室温で軟 X 線に対して

も高いエネルギー分解能を達成できる可能性がある。加えて 5.5 eV のワイドバンドギ

ャップとその強い共有結合による耐放射線性から長期間の安定した検出器動作が期

待できる。 

軟 X 線エネルギースペクトル測定ではシリコンドリフト検出器[7]や超電導検出器[8]

が広く研究されており、共に非常に優れたエネルギー分解能が報告されている。一方、

超電導検出器は検出効率に改善の余地があり、液体窒素温度以下に冷却する必要

がある。シリコンドリフト検出器はエネルギー分解能と検出効率のバランスに優れるが、

ペルチェ素子等による冷却が通常は必要となる。ダイヤモンドによりシリコンドリフト検

出器と同等の性能を、冷却機構を省略して達成可能となれば、更なる小型化が可能と

なり、狭隘な空間で軟 X 線エネルギースペクトル測定を行う顕微鏡用蛍光エックス線

分析装置に対する応用も可能となる。 

これまでダイヤモンド放射線検出器による軟 X 線のスペクトル測定例としては電荷

キャリア輸送特性に劣る多結晶ダイヤモンド[9]や熱フィラメント CVD 法によって合成し

た同じく多結晶 CVD ダイヤモンドを用いた報告[10]がある。一方、軟 X 線分析で対象

とする光子のエネルギー範囲は数 keV～数 10 keV 程度であり、6 keV 光子のダイヤ

モンドに対する平均自由行程が 260 µm 程度あることを考えると、電荷キャリア輸送特

性に優れた単結晶 CVD ダイヤモンドを使用し、結晶全体を有感層として使用すること

が実用化を見据えた場合必須となる。 
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図 5.1ダイヤモンド厚さ毎の光子エネルギーに対する光子吸収率 

 

本研究においては電荷キャリア輸送特性に優れた厚さ 300 µm の単結晶 CVD ダイ

ヤモンド放射線検出器と CMOS 技術により製作した微小前置増幅器を検出器近傍に

設置、接続することでノイズ低減を図り、5.9 keV～59.5 keV までの初期的な光子エネ

ルギースペクトル測定を試みた。さらに、検出器内における電界分布とスペクトル形状

に対する考察を行った。 

 

5.2 検出器作製 

前置増幅器の増幅率が十分に大きい場合、前置増幅器の等価雑音電荷

(Equivalent Noise Charge)ENC は下記の式に従う[11]。 

 

𝐸𝑁𝐶2 = 𝐴1𝐶𝑡
2 2𝛼𝑘𝑇

𝑔𝑚

1

𝜏𝑠
+ 𝐴2𝐶𝑡

2𝜋𝐴𝑓 + 𝐴3𝑞𝐼𝑙𝑒𝑎𝑘𝜏𝑠 (5.1) 

 

ここで A1, A2, A3: 整形増幅器で決まる定数、Ct:プリアンプの入力容量、α:初段 FET

で決まる定数、k:ボルツマン定数、T:初段 FET の温度、gm:初段 FET の相互コンダク

タンス、τs:シェーピングタイム、Af:初段 FET の 1/f ノイズ係数、q:素電荷、Ileak:検出器

のリーク電流である。 

なお、Ctは総入力静電容量で CD: 検出器の静電容量、CG: プリアンプ初段 FET の

ゲート容量、Cp: 寄生容量とすれば Ct=CD+CG+Cp である。式(5.1)の第 1 項はパラレル

ホワイトノイズ、第 2 項は 1/f シリーズノイズ、第 3 項はシリーズホワイトノイズを示す。ピ
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ーキング時間、総入力静電容量を関数とした ENC の測定例[11]を図 5.2 に示す。ホワ

イトパラレルノイズと 1/f シリーズノイズを抑えるためには、総入力静電容量 Ct を低くす

ることが有効である。 

 

 

図 5.2 ピーキングタイムまたはシェーピングタイム(左)と総入力静電容量(右)を関数と

した等価雑音電荷のプロットの例[11] 

 

本研究ではΦ100 µm の微小読出し電極に対し、検出器近傍に設置した CMOS 技

術で製作した微小プリアンプを設置し、ワイヤーボンディングで接続することで寄生容

量の発生も抑えた。さらにシリーズホワイトノイズを増加させるリーク電流 Ileak はダイヤモ

ンドを使用することで抑えることを狙った。 

ダイヤモンド単結晶を用いてシリコンドリフト検出器と同様の高検出効率、100 mm2

程度の有感面積、エネルギー分解能を狙う場合、使用する結晶サイズに関しては 8 

mm 角のエネルギースペクトロメータグレードの CVD 単結晶の報告[12]がすでにあり、

結晶合成に使用可能な 1 cm 角以上の高品質基板結晶の入手も可能[13]である。一

方、ダイヤモンドのμτ積は最高品質の CVD 単結晶でも 10-3 cm2/V 台[14]にとどま

り、Si の電子: >1 cm2/V、正孔:～1 cm2/V[15]と比較して 1/1000 程度でしかない。ダイ

ヤモンド中の電荷捕獲準位は深く、シリコンドリフト検出器のように X 線によって発生し

た電子・正孔を横方向に数 mm移動させ電荷収集を行うことは現段階では困難と考え

た。 

対策として電荷キャリア輸送特性に関してダイヤモンドと同程度にある化合物半導

体で試みられている微小電極を複数使用したマルチ電極読出し方式は有効な解決法

となりえる。この方法では検出器厚さの大部分を有感領域としたうえで、読出し電極を

微小化した上で寄生容量を低減するため半導体回路を直接検出器に接続し、多チャ

ンネル化によって有感面積を増大する。実際、素粒子実験用の Si バーテックス検出器

などでは微細加工技術によって 5 mm 角程度のシリコンチップ上に前置増幅器、線形

増幅器等が 4 チャンネル入った素子も報告されている[16]。 

ここでは実機開発の第一段階として、CVD 単結晶ダイヤモンド上にΦ100 µm 程度
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の微小読出し電極を作製した上で微小 CMOS 前置増幅器を検出器近傍に設置し、

ボンディングにより直接接続した 1 ch のみからなるダイヤモンド X 線検出器を試作し

た。 

 

ダイヤモンドとして Element Six 社製 Electronics グレード単結晶 CVD ダイヤモンド

を使用した。試料の大きさは 3 mm×3 mm×300 µm であった。試料の表面を熱混酸、

重クロム酸、熱王水によって化学洗浄、酸素終端化することで高い絶縁性を確保した。

その後、抵抗加熱蒸着とメタルマスクを用いてΦ3 mm の Al 電極を蒸着し、読出し側

に電子ビーム蒸着と抵抗加熱蒸着、フォトリソグラフィを用いてΦ100 µm の TiC/Au 電

極を蒸着した。その後半導体パラメータアナライザ B1505A と高真空プローバを用いて

室温で試料の IV 特性を測定した。-120 V の印加電圧をかけた場合、漏れ電流は 1 

pA 程度(1×105 pA/m2)であり、極端に大きな漏れ電流がないことを確認した。そして読

出し電極と大きさ 0.5 mm 角程度の堀場製作所製 CMOS 技術を用いた電荷有感型前

置増幅器に金線を超音波ボンディングを用いて接続し、それらを検出器マウントに設

置した。プリアンプは CVD ダイヤモンドの読出し電極側に設置された。図 5.3(a)に検

出器の断面図、(b)に検出器の外観を示す。CMOS プリアンプのフィードバックキャパ

シタンスは 13 fF と非常に小さく、軟 X 線により発生する微小な信号を増幅できるよう

設計されている。検出器は外部からの電磁ノイズを遮蔽するためアルミニウム筐体内

に設置した。 
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図 5.3 (a)検出器の断面構造。読出し電極側にフィードバックキャパシタ 13 fF の CMOS

プリアンプを接続したのち、検出器マウントに収納した。(b)検出器の外観 

 

 

図 5.4 軟 X 線測定に使用した放射線計測用回路のダイアグラム。測定は大気中室温

環境で行った。電磁ノイズの遮蔽のため、ダイヤモンド薄膜、プリアンプ、プリアンプ基

板は Al 筐体内に置かれた。プリアンプ基板を通じて照射面電極から 0～-300 V の電

圧を印可した。整形時間は 0.5 µs を使用した。1 GHz Lecroy Wave Surfer 10 デジタ

ルオシロスコープは測定中のプリアンプと整形増幅器の出力を測定するために使用し

た。 

 

図 5.4 に放射線測定用回路のダイアグラムを示す。図 5.3(b)に示した検出器は

CMOS プリアンプへの電源供給や検出器バイアスの印可を行うプリアンプボードに接

続した。整形増幅器として ORTEC672 を使用した。整形増幅器のゲインとして 0.67×

200 ～ 1000、整形時間として最良のエネルギー分解能が得られる 0.5 µs を選択した。

MCA として WE7562; Yokogawa Analytical Systems, Inc を使用した。高圧電源として

ORTEC428 を使用した。バイアス電圧は入射面電極側に印可し、0 から-300 V を使用
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した。オシロスコープとして 1 GHz Lecroy Wave Surfer 10 デジタルオシロスコープを使

用し、プリアンプと整形増幅器の出力の観察を行った。 放射線源として 2.6 × 106 Bq

の 241Am γ線源と 0.4 × 106 Bq の 55Fe X 線源を使用した。線源は入射電極面から 2 

cm 直上に設置され、空気中、室温環境下でγ線と X 線の計測を行った。計数率は
55Fe 線源を用いたとき～200 cps で 241Am 線源を用いたときは～400 cps 程度であり、

パイルアップは殆ど観察されなかった 

 

ダイヤモンド中の電界強度シミュレーション 
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図 5.5 Φ3mm 電極とΦ100 µm 電極を蒸着した 300 µm 厚ダイヤモンド内の電界強度

分布シミュレーション結果。Φ3mm 電極の電位を印可電圧は-300 V、Φ100 µm 電極

の電位を 0V として計算を行った。 

 

図 5.5 に作製した検出器の構造を用いたダイヤモンド内部の厚さ方向の 2 次元電

界強度計算結果を示す。シミュレーション法は有限要素法で、ソフトウェアとしてオー

プンソースのマルチフィジックス連成解析ソルバーである Elmer[17]を用いた。条件とし

てダイヤモンドの大きさは 3 mm×3 mm×300 µm を用いて、ダイヤモンドの両面にΦ3 

mm 電極での電位を-300 V、Φ100 µm での電位を 0 V で配置し、ダイヤモンドの比誘

電率を 5.7 として計算を行った。同時に収集電極から見た検出器の静電容量を計算

し、その値を 120 fF と求めた。この値は CMOS プリアンプの許容される検出器静電容

量とほぼ同等であった。これ以上の値ではエネルギー分解能の劣化が発生しうる。電

界は収集電極付近に集中し、照射面電極に近づくにつれ減少した。収集電極以外の

領域では電界強度が 1 V/µm 以下となることが計算された。μτ積が 10-4 cm2/V 程度

であることを考えると、中心付近では完全な電荷収集が期待できるものの、それ以外

の部分では電荷収集が不完全となることが予想された。 
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前置増幅器出力の評価 

 

 
図 5.6 1GHz Lecroy デジタルオシロスコープを用いて測定した 5.9 keV X 線に対する

ダイヤモンド軟 X 線検出器のプリアンプ出力信号例。中のグラフは信号の立ち上がり

部分を拡大したものである。 

 

室温環境において 5.9 keV X 線を用いてプリアンプからの出力をアナログ帯域 1 

GHz のオシロスコープで測定した。印可電圧を上げていくと、出力電圧もそれに比例

して増加し、+300 V 以上の印可で出力が最大となることを確認した。図 5.6 に 5.9 keV 

X 線に対する CMOS プリアンプの出力電圧を示す。印可電圧として-300 V を使用し

た。出力電圧の大きさは最大でおよそ 2 mV であった。出力の立ち上がり部分を拡大

したものを図 5.6 の中に挿入した。出力の 10-90 %の立ち上がり時間はおよそ 20 ns だ

った。ベースラインが右肩上がりとなっているのは CMOS プリアンプへの電荷の充電と

放電によって発生するランプ波が原因である。 

 

5.3 241Am 線源を用いた応答関数測定 

図 5.7 に 241Am から放出される光子に対する応答関数測定例を示す。印加電圧は-

300 V で各ピークのエネルギー分解能は最良の値を示した。スペクトルでは 241Am から

放出される 13.95 keV、17.75 keV、 20.78 keV、26.34 keV、59.54 keV のピークがは

っきりと観察された。フィッティングを用いて算出した 59.5 keV に対する検出器の最高

のエネルギー分解能は(3.8±0.1) keV 程度であった。スペクトルの中の 20 keV 付近
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の肩は 59.5 keV のコンプトン端と一致する。これに加え各エネルギーピークの低チャ

ンネル側にリニアなカウントが多量に観察された。線源を除いた時のバックグラウンド

は各チャンネルで数カウント程度であるから、得られたカウントは放射線由来のもので

ある。ピーク以外の多量のカウントは収集電極周辺以外での弱い電界強度領域で発

生した電荷が十分に収集できていないことに起因する可能性が高い。 
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図 5.7 241Am からから放出される各種放射線に対する検出器の波高分布例。検出器の

印可電圧として-300 V を使用した。グラフのピークは 241Am から放出される 13.95 keV、

17.75 keV、 20.78 keV、26.34 keV、59.54 keV にそれぞれ対応する。 

 

5.4 55Fe 線源を用いた応答関数測定 

図 5.8 に 55Fe 線源から放出される 5.9 keV X 線に対する検出器の波高分布測定例

を示す。55Fe 線源からは Mn Kα: 5.9 keV と Mn Kβ:6.5 keV がそれぞれ 25.4 % と

3.0 %の確率で放出される[18]。(a)は印加電圧-300 V で測定した。高印可電圧の測定

では 5.9 keV のピークの他に低チャンネル側に大きなカウントが観察された。この現象

は 241Am でも観察された。この時のガウシアンフィッティングを用いて算出したエネルギ

ー分解能はΔE=(950±20) eV(FWHM)程度であった。ピークチャンネル値は後述する
241Am の線形性から求めた予想値よりやや低い値となった。また Mn Kα: 5.9 keV と
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Mn Kβ:6.5 keV を分割することはできなかった。次に、印可電圧を-300 V から-230 V

まで下げて同様の測定を行った。-300 V での測定と比較して、ランプ波の頻度は小さ

くなった。この現象はリーク電流の減少によると考えられる。(b)は-230 V 程度の低い印

可電圧下で測定したものである。詳細にエネルギー分解能を評価するため(a)の 2 倍

の MCA チャンネル数で測定を行った。-300 V 測定時と比較して、5.9 keV のエネル

ギー分解能は改善し、ガウシアンフィッティングを用いて算出したエネルギー分解能は

ΔE=484 eV(FWHM)程度であった。ピークチャンネル値は 241Am の線形性から求めた

値と殆ど一致していた。更に、5.9 keV に加えて Mn Kβの 6.5 keV による緩やかなピ

ークも観察できた。5.9 keV と 6.5 keV のピークチャンネルカウント比は 10 程度であり、

二つのピークが重なり合っていることを考慮すると、放出確率と近い値が得られた。低

チャンネル側のカウントが減少し、ピークがよりシャープになったものの、-300 V では

見られなかった緩やかなピークも観察された。しかし時間経過とともにエネルギー分解

能は劣化していき、最終的には-300 V 時と似た波高分布を形成した。 

この現象は電荷捕獲準位が埋められたことによる電荷収集の改善、つまりプライミン

グ効果と電界強度を下げたことによるリーク電流の減少の二つにより一時的にエネル

ギー分解能が向上した結果である可能性がある。更なるエネルギー分解能向上に向

けて、後者についてはガードリングを使用したリーク電流の抑制が考えられる。 
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図 5.8 55Fe 線源から放出される 5.9 keV X 線に対する検出器の波高分布例。(a)は印

可電圧が-300 V、(b)は(a)の倍のチャンネル数を用いており、-300 V で測定したのち-

230 V まで印可電圧を下げて再度測定した結果である。各点線はピーク部をガウシア

ンフィッティングすることで得られた。フィッティングから得られた Mn Kα: 5.9 keV X 線

に対するエネルギー分解能は(a)でΔE=(950±20)eV、(b)でΔE=(484±10) eV であっ

た。よりエネルギー分解能に優れる(b)では Mn Kβ: 6.5 keV X 線に対するやや小さな

ピークも観察された。 

 

5.5 エネルギー線形性測定 

図 5.9 に放射線のエネルギーと測定ピークチャンネル値をプロットしたエネルギー線

形性を示す。誤差としてそれぞれのピークのエネルギー分解能を使用した。ピークチ

ャンネルは放射線のエネルギーに対し高い線形性を有していることが分かった。この

結果は検出器が十分に低エネルギーの光子のエネルギーを測定できることを示して

いる。 
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図 5.9 5.9 keV から 59.5 keV 間の検出器のエネルギー応答の線形性。各プロットは
55Fe と 241Am 線源から放出される放射線のエネルギーとそれに対する応答関数のピー

クチャンネルから得られた。エラーバーはそれぞれのピークの FWHM を用いた。実線

はプロットを線形フィッティングすることで得られた。 

 

5.6 結論 

軟 X 線エネルギースぺクトロメータとしての応用を目指し、ダイヤモンド放射線検出

器の 5.9 ～ 59.5 keV の光子に対する応答を評価した。軟 X 線計測用に設計された

低フィードバックキャパシタンスを持つ CMOS 電荷有感型前置増幅器と検出器グレー

ド単結晶ダイヤモンド試料を組み合わせ、ダイヤモンド軟 X 線検出器を作製した。作

製した検出器は 241Am から発せられる弱い X 線とγ線のエネルギーを明確に分割す

ることができた。59.5 keV のγ線に対する FWHM は(3.8±0.1) keV 程度であった。ピ

ークの低チャンネル側のブロードなカウントはバックグラウンドの計数が数カウント程度

しかないことを考慮すると放射線によるものである。この原因として低電界領域におけ

る不完全な電荷収集によるものであることが電界シミュレーションの結果から予想され

た。次に 55Fe X 線に対する応答を評価した。印可電圧を上昇させるにつれてピーク値、

FWHM 共に増加していったものの、低チャンネル側のカウントも増大した。その後、印

可電圧を下げて測定を行うとエネルギー分解能に改善が見られた。ガウシアンフィッテ
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ィングを用いて算出した 5.9 keV X 線に対するエネルギー分解能はΔE=(484±10) 

eV(FWHM)程度であった。更に 6.5 keV による緩やかなピークも観察できた。エネルギ

ー分解能が向上した理由についてはプライミング効果とリーク電流の減少の二つの効

果が合わさったものである可能性がある。5.9 ～ 59.5 keV のエネルギーに対応する

ピークチャンネル値から求めたエネルギー線形性はエネルギー測定に十分な線形性

を有していた。改善すべき点はあるものの、これらの結果は単結晶ダイヤモンドが軟 X

線検出器として応用できるポテンシャルを有することを示している。 

今後の予定として、更に電荷収集の良い結晶を使用し更なるエネルギー分解能の

向上を目指す。 
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第 6 章 総括 

本論文では単結晶 CVD ダイヤモンド放射線検出器の大面積化を目指した基板欠

陥影響の評価と大面積結晶や評価手法を適用したダイヤモンド検出器のいくつかの

応用研究について述べた。 

第 1 章では単結晶ダイヤモンド放射線検出器に関わる幾つかの重要な物性値や

結晶合成法、検出器作製手法、検出器動作原理、放射線計測に必要となる機器の説

明を行い、第 2～6 章で必要となる基礎的な知識について触れた。 

第 2 章では放射線検出器の大面積化に向けて、8 mm 角サイズの Element Six 社

製 General グレード CVD 単結晶を下地基板として使用し、HPHT IIa 型単結晶ダイヤ

モンド基板を使用した場合優れた電荷キャリア輸送特性の得られる合成条件をもちい

て CVD 単結晶自立膜を製作した。5.486 MeVα線を使用して測定を行った結果、電

荷収集効率は正孔:99.9 %、電子:99.9 %であり、エネルギー分解能も正孔:0.39 %、電

子:0.5 %を達成した。結晶内の電荷キャリア輸送特性の一様性に関しても検出器とし

て使用するには十分であることを明らかにした。一方、HPHT IIa 型基板を使用した場

合と比較してμτ積は 1 桁程度劣ることがわかった。HPHT Ib 型基板を使用した場

合、低い電界強度では電荷収集効率が広がりを持ち、μτ積も HPHT IIa 型基板、

CVD 単結晶基板と異なり測定不可能の結果となった。これはダイヤモンドのμτ積の

値が到達性能に直接影響を与えるダイヤモンド半導体デバイスの製作では不純物が

少なく結晶性に優れた基板を使用する必要があることを示唆する。 

第 3 章では格納容器雰囲気モニタへの適用を目指し、ダイヤモンドを用いた積層

γ線検出器の応答シミュレーションと作製、評価を行った。PHITS を用いた検出器の

応答シミュレーションから 662keV γ線の核種弁別に必要とされる最低厚さを 300 µm

程度と見積もった。次に約 9 mm 角のダイヤモンド結晶をレーザーにより 4 枚に切断

し、高温動作性とレーザー切断の検出器特性に与える影響を評価した。切断後の試

料に対するα線誘導電荷量分布測定から RT ～ 300 ℃までの安定的な動作を確認

した。また RT ～ 300 ℃までの IV 測定結果から高温環境においても十分に低いリ

ーク電流が得られることを確認した。これらの結果はレーザー切断の検出器特性に与

える影響が非常に小さいことを示している。また大型基板を用いた検出器グレードの

結晶合成とレーザーによる試料切断の組み合わせは有感厚さや電荷キャリア輸送の

均一性を向上させるため、試料の安定した量産も可能にする。次に素子を積層化させ

た積層ダイヤモンドγ線検出器の作製と評価を行った。作製後の検出器の CV 測定と

IV 測定からそれぞれの素子の静電容量と電流値が 4 層すべて積算されていることを

確認した。加えて 662 keVγ線の測定から 478 keV のコンプトン端が測定可能である

ことを確認した。更に 60Co と 137Cs の個別測定、同時測定からそれぞれの核種を弁別

できることを実証した。 

第 4 章では燃料デブリ採掘時の臨界近接モニタ、および高温環境での中性子計測
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を目的としたダイヤモンド熱中性子検出器のシミュレーションと試作、評価を行った。

検出素子の形状として耐環境性と入手性に優れる 10B4C 熱中性子変換層をダイヤモ

ンド結晶表面に形成した構造を採用した。 PHITS を用いたシミュレーションでは
10B4C 層の厚さを変えたときの波高分布変化と総計数率、検出効率の変化について検

証した。検出効率は最大で 4.4%程度と算出された。高温環境でのダイヤモンド薄膜の

動作性を評価するため、RT ～ 500 ℃でのα線を用いた誘導電荷量分布測定を行

った。検出器は 350 ℃まで電子成功共に電荷収集効率 100 %程度と安定した動作を

示したもののそれ以降の温度では徐々にピーク値が減少した。500 ℃での電子の電

荷収集効率はおよそ 96 %で正孔はピークが形成されなかった。同時に行った IV 測定

において正孔ロングドリフト条件で印可される電圧値における著しいリーク電流の増加

が観察されており、劣化の原因とみられる。IV 特性の非対称性は内部欠陥によるもの

と考えられ、より薄い試料ではイオン注入による照射欠陥の引き継ぎが強く観察される

可能性がある。更に 10B4C 層を蒸着した 40 µm 厚のダイヤモンド結晶を用いて熱中性

子計測を行った。予想された波高分布と近い実験結果が得られた。更に両面に 10B4C

層を蒸着することで計数量は 1.7 倍程度に増加し、実機搭載の可能性が高い大きさ

の結晶を用いて熱中性子計測が可能であることを確認した。 

 第 5 章ではダイヤモンド放射線検出器の 5.9 ～ 59.5 keV の光子に対する応答を

評価した。軟 X 線計測用に設計された CMOS 電荷有感型前置増幅器と市販の検出

器グレード単結晶ダイヤモンド試料を組み合わせ、ダイヤモンド軟 X 線検出器を作製

した。作製した検出器は 241Am から発せられる弱い X 線とγ線のエネルギーを明確に

分割することができた。59.5 keV のγ線に対する FWHM は(3.8±0.1) keV 程度であ

った。次に 55Fe X 線に対する応答を評価した。ガウシアンフィッティングを用いて算出

した 5.9 keV X 線に対するエネルギー分解能はΔE=(484±10) eV(FWHM)程度であ

った。更に 6.5 keV による緩やかなピークも観察できた。エネルギー分解能が向上し

た理由についてはプライミング効果とリーク電流の減少の二つの効果が合わさったも

のである可能性がある。5.9 ～ 59.5 keV のエネルギーに対応するピークチャンネル

値から求めたエネルギー線形性はエネルギー測定に十分な線形性を有していた。改

善すべき点はあるものの、これらの結果は単結晶ダイヤモンドが軟 X 線検出器として

応用できるポテンシャルを有することを示している。 

 これらの結果は単結晶ダイヤモンド検出器の大型化、また今回示されたγ線、中性

子、X 線に対する新たな用途例に応えたものであり、またその中で発生しうる問題点

やその解決方法を提示したものである。 
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