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研究成果の概要（和文）：アクセシビリティが十分とは言えない原子力プラント内でも容易に利用可能なポータ
ブルかつ高エネルギー分解能のガンマ線スペクトロメータとして、高速実験炉「常陽」の燃料破損検出設備に用
いているHP-Ge検出器の置き換えを念頭に、本研究で得られた製造条件をもとに製作する試作検出器による実証
試験を実施し、核分裂片（Fission Product：FP）ガスの核種弁別に必要なエネルギー分解能の達成、ポラリゼ
ーションを防いだ長期安定性を確認した。ポータブルかつ高エネルギー分解能のガンマ線スペクトロメータを、
TlBr半導体検出器を用いて実現できる可能性を示した。

研究成果の概要（英文）：As a portable and high-energy-resolution gamma-ray spectrometer that can be 
easily used even in a nuclear power plant where accessibility is not sufficient, it replaces the 
HP-Ge detector used in the fuel failure detection equipment of the experimental fast reactor Joyo. 
With this in mind, we conducted a demonstration test with a prototype detector manufactured based on
 the manufacturing conditions obtained in this research, and achieved the energy resolution 
necessary for nuclide discrimination of fission product (FP) gas and polarization. long-term 
stability was confirmed. We showed the possibility of realizing a portable and 
high-energy-resolution gamma-ray spectrometer using a TlBr semiconductor detector.

研究分野： 放射線検出器

キーワード： TlBr半導体検出器　ガンマ線　スペクトロメータ　エネルギー分解能
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研究成果の学術的意義や社会的意義
重金属ハロゲン化物の代表的な１つである臭化タリウム半導体について、学術的な探求（不純物や欠陥に基づく
検出器特性の把握、これらの相関関係を明らかにする）の先鞭をつけた。また、HPGe検出器の代替を目指したガ
ンマ線スペクトロメータとして臭化タリウム検出器の実現可能性を大型結晶の動作や特性評価により十分示し
た。高価格化が止まらないHPGe検出器がオーバースペックな測定対象について、日本の技術力により、比較的低
価格で大型のデュアービンや液体窒素による冷却が必要など、持ち運び、管理が楽な検出器開発期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 ガンマ線スペクトロメータは様々な原子力プラントでも利用されており、代表的なものとし
て高純度 Ge（High Purity Ge: HPGe）半導体検出器が用いられている。しかし、HPGe 半導体
検出器は、非常に高いエネルギー分解能を示すが、そのバンドギャップは狭く室温では熱起因ノ
イズにより動作不能であるため、大型のデュアービンや液体窒素による冷却が必要など、持ち運
び、管理に労力がかかる。一方、NaI シンチレータ検出器は室温動作可能であり可搬性も高い
が、シンチレーション光子計測の統計精度が高くないことに起因し、そのエネルギー分解能は
Cs-137 の 662 keV ガンマ線に対し 7%程度であり、0.2%程度の分解能を示す HPGe 検出器と比
較すると非常に悪く、高精度の計測を行う目的には性能不足と言える。また、近年、CdTe や
CdZnTe（CZT）化合物半導体検出器の開発が進み、一部市販されている。しかし、実用的な検
出効率・感度を得るためには大体積結晶を用いた検出器が必要であるが、現状では大体積の単結
晶を育成することは困難で、結晶サイズが大きくなればなるほど歩留まりが悪くなり、結果とし
て価格が指数関数的に跳ね上がるという問題があり、広く普及するには至っていない。 
 
２．研究の目的 
 原子力プラント内、特に可搬性が必要なアプリケーションでは、エネルギー分解能は、現状
TlBr 検出器が達成している 1%@662keV 程度でも十分なものもあり、むしろ検出感度あるいは
探索核種に対する検出下限数量が求められている。このため、本研究の目的は、アクセシビリテ
ィが十分とは言えない原子力プラント内でも容易に利用可能なポータブルかつ高エネルギー分
解能のガンマ線スペクトロメータを、TlBr 半導体検出器を用いて実現する。 
 
３．研究の方法 
(1) 検出器仕様の策定 

 実際の原子力プラント、特に日本原子力研究開発機構・大洗研究所内に潜在する TlBr 検出
器の適用先を検討し、アプリケーションに応じた検出器に対する要求仕様をまとめる。 

(2) 結晶性評価 
 TlBr 結晶および検出器の大型化・高品質化が必須項目となる。このために、結晶純化・育
成について中性子回折法の一種である中性子ブラッグディップイメージング法及び走査電子
顕微鏡（SEM）による後方散乱電子回折(EBSD)による結晶評価と検出器性能の相関を確認する。 

(3) 大型検出器の製作 
 目標のサイズとして、5 mm 径×20 mm 程度のサイズを実現することを目指す。 

(4) 実地模擬試験 
 製作した検出器を用いて、具体的なアプリケーションを想定した模擬試験により行う。 

 
４．研究成果 
(1) 検出器仕様の策定 
 実際の原子力プラントへの適用として高速実験炉「常陽」の燃料破損検出設備であるオンライ
ンガンマ線モニタを 1つの候補とする。図１にオンラインガンマ線モニタの概要を示す。従来、
HP-Ge 検出器を用いて、Arカバーガス中の希ガス FP（放射性 Xe,Kr）を測定することで、燃料破
損やクリープ破断試験の破断検知を行っている。しかし、液体窒素での冷却が必要であり、また、
検出器が設置されている雰囲気が約 40～50℃のため供給頻度が多く、簡便な冷却で作動する検
出器が望まれている。図 2にオンラインガンマ線モニタでのγ線スペクトルを示す。要求される
エネルギー分解能としては、最も近接したピーク（135Xe：249.8keV、138Xe：258.5keV）を分離す
る必要がある。また、「常陽」の定格運転日数は 60 日であり、長期安定性が必須である。HP-Ge
検出器の代替を目的として、検出器仕様を策定した。表 1に検出器への要求仕様を示す。 
 

表 1 検出器への要求仕様 
要求仕様 

 Xe-138(250keV)と Xe-135(258keV)、Xe-135m(527keV)と消滅ガンマ（511keV）の分離（エネル
ギー分解能） 

 環境温度：25～45℃（原子炉出力依存） 
 1 運転サイクル（60 日）の安定動作 

図 1 オンラインガンマ線モニタの概要 



 

図 2 オンラインガンマ線モニタでのγ線スペクトルと Xe 核種の運転中推移 
 
(2) 結晶性評価 
 純化（帯域精製）条件は既往研究により 200 回以上とし、結晶育成（帯溶融）条件をパラメー
タとした。結晶性の評価、検出器特性としての評価は、1 mm/h における長尺結晶の部位ごとの
評価結晶育成条件（2.5、50 mm/h）の違いの評価を実施した。 
 中性子ブラッグディップイメージングによる結晶性評価を実施した。これにより、結晶内のひ
ずみの可視化に成功し、結晶育成時、上部に粒界が形成される傾向が確認できた。しかし、中性
子ブラッグディップイメージングはパルス型中性子源が必要でマシンタイムの確保が難しいた
め、比較的簡単に結晶性が確認できる方法として、走査電子顕微鏡（SEM）による後方散乱電子
回折(EBSD)による結晶方位解析を試み、中性子ブラッグディップイメージングと整合する結果
を得ることを確認した。 
 長尺結晶の部位ごとの観察を実施した。育成時に下側に相当する部分から結晶が成長してい
き、上部は細かい結晶が集積することが確認された。この結晶方位の違い（結晶性）と検出器特
性の関連性を明らかにするため、1 つの軸位置における切り出したウェハーに金電極を形成し、
検出器を製作した。この検出器の中心位置におけるμτ（移動度-寿命積）値の位置分布を測定
したが、粒界を跨いでも検出器特性としては、大きな変化はないことが確認された。 
 結晶育成速度による影響を結晶方位分布により確認した。図3に育成速度2.5mm/hと50mm/h
の EBSD による結晶方位分布の評価を行った。育成速度 2.5 mm/h もいくつかの結晶粒に分裂
しているが、50 mm/h では、細かな結晶粒が多数存在した。 
 育成速度 2.5mm/h と 50mm/h の長尺結晶の部位ごとにウェハーを検出器化し、μτ積を測定
した(図 4)。育成速度が遅い方が高いμτ積、すなわち検出器として優れていることが確認でき
た。 
 以上より、結晶性と結晶素子性能の相関に関する基礎データを取得した。 
 

図 3 結晶育成速度による影響（結晶方位分布） 
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図 4 部位ごとのμτ積 
 
(3) 大型検出器の製作 
  HPGe 検出器の製品ラインナップに並ぶレベル（いわゆる相対効率（3 インチ NaI シンチ
レータに対する比率）で最低でも 10%以上）の実現として、TlBr で 25 mm 径×20 mm 以上の
大型化を目指している。これまでの経験から帯域精製 200 回（50mm/h）、縦型ブリッジマン炉
により成長速度 5mm/h にて大型結晶を作成した。これから 20×20×20mm の世界的にも最大
級の TlBr 検出器を作成した。図 5 に結晶及び完成した 16pixel 検出器を示す。本検出器による
Ba-133 のスペクトルを図 6 に示す。エネルギー分解能は、現状では 5%@356keV 程度であるが、
大型検出器が安定して動作することを確認した。また、検出器の陰極側から Am-241 線源から
の 60 keV ガンマ線を照射し、信号波高分布を取得した。60 keV のガンマ線の TlBr 内での平均
自由行程は、0.3 mm 程度であり、ほぼすべてが陰極の極近傍で相互作用し、電子が検出器厚さ
20mm に渡り移動し、信号を形成することを確認した。本検出器のμτ積を測定した結果を図 7
に示す。良好な値を得ており、大型の均一な結晶を作成できたことを確認した。 
 

図 5 大型結晶と 20mm 角 TlBr 検出器 

図 6 20mm 角 TlBr 検出器のエネルギースペクトル 
 

図 7 μτ積測定結果 
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(4) 模擬試験 
① エネルギー分解能評価 
 帯溶融 5mm/h の結晶から作成した検出器について、高速実験炉「常陽」の燃料破損検出設備を
対象に適用性試験のための実地模擬試験としてエネルギー分解能を評価した。Ba-133 のエネル
ギースペクトルを図 8 に示す。HP-Ge には現状は及ばないが、常温下においても数 keV@300keV
の近接したピークを弁別できる可能性があり、Ge 検出器の代替となりえる可能性を確認した。 
 図 9 にエネルギー分解能の温度依存性を示す。30℃未満の室温においては温度に依存はなく、
30℃以上において急速にエネルギー分解能が悪くなった。一方、室温未満においてエネルギー分
解能は向上しなかった。一般的には冷却により熱雑音が低下して分解能は向上するはずだが、計
測回路系のノイズ等の要因が考えられる。 
 

図 8 エネルギー分解能の評価（室温） 

図 9 エネルギー分解能の温度依存性 
 
② 長期安定性 
 検出器及び電極構造については、既存 Pixel 型検出器においての長期安定性を確認し、OLGM
に求められる 60日以上の安定動作ができることを確認した。図 10 に結果を示す。662 keV の全
吸収ピークチャンネルは徐々に下がっていき、約 600 時間後に安定したピークチャンネルの減
少率は約 5％であった。しかしながら、ベースラインが揺らぐ傾向もなく、放電現象を示さずに
2160 時間連続で TlBr 検出器が安定動作することが確認できた。 
 

経過時間とピークチャンネル 

 

500 時間毎のスペクトル 
図 10 長期安定性試験結果 

 
(5)まとめ 
 ポータブルかつ高エネルギー分解能のガンマ線スペクトロメータを、TlBr 半導体検出器を用
いて実現できる可能性を示した。 
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