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研究成果の概要（和文）：単結晶 CVD ダイヤモンドの合成条件を最適化した。合成結晶から検

出器を製作しα線を使用した誘導電荷量分布測定を行った。その結果、電荷取集効率:100% (正
孔)、97%(電子)、μτ積: 1×10-4(正孔)、9.6×10-6(電子) cm2/V を得た。これらの検出器を用い

14 MeV 中性子応答関数測定を行った結果、12C(n, alpha)9Be 反応によって生じたピークのエ

ネルギー分解能: 3.5 %を達成した。また、8 GeV 電子ビームを使用した時間応答測定では 350ps
の時間分解能を達成した。 
 
研究成果の概要（英文）：Growth condition of CVD diamond single crystals were optimized. 
Radiation detectors were fabricated form the grown CVD diamonds; then induced charge 
collection distribution measurement for the detectors were carried out by use of alpha 
particles. Charge collection efficiency of 100 % and 97 %, μτ values of 1×10-4 and 9.6×
10-6 cm2/V for holes and electrons were achieved by one of the best detectors. In addition, 
energy resolution of 3.5 % at a peak caused by the 12C(n, alpha)9Be reactions were obtained 
in response function measurement for 14 MeV neutrons. Fast time resolution of 350 ps was 
also achieved for 8 GeV electron beams. 
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１．研究開始当初の背景 
ダイヤモンド放射線検出器は耐放射線性

(Si の 3 桁以上)、高温環境下での動作(500 度

以上)、化学的耐性、高速動作などの長所を持

つことから原子力、医療、宇宙等の分野で実

用化が待たれている。これらダイヤモンド放

射線検出器の特長は 1970 年代の Kozlov 等に

よる天然ダイヤモンド放射線検出器によって

実証されている。一方、天然ダイヤモンドか

ら歩留まり良くエネルギースペクトル計測可

能な放射線検出器を作ることは不可能であり、

人工ダイヤモンドによる放射線検出器の実用
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化が待たれている。 
 研究代表者は 1996 年に高圧高温合成

(HP/HT)IIa 型ダイヤモンド単結晶を用いる

ことで、α線のエネルギースペクトル計測が

可能である事を世界に先駆け実証した。以来、

ダイヤモンド合成研究者と協力し、世界的パ

イオニアとして人工ダイヤモンド放射線検出

器開発をリードしてきた。 
 研究代表者は各種ダイヤモンドの特性評価

を進め、現状の HP/HT 法では合成時に使用

する金属触媒の純度の問題から電荷捕獲準位

の完全除去は困難と結論付けた。これと並行

して化学気相合成(CVD)法にも取り組み、

1997 年に世界最初の CVD 単結晶ダイヤモン

ド放射線検出器を実現した(秘密保持のため

発表は 2003 年)。その後、類似研究が海外で

も報告されるようになった。しかし、CVD 単

結晶ダイヤモンドの合成は歩留まりの点で非

常に困難が多く、現在も再現性に大きな問題

を抱えている。 
 歩留まり改善のアイデアとして、α線計測

に特化することで窒素を多く含む安価な

HP/HT Ib 型単結晶ダイヤモンド基板上にホ

ウ素ドープダイヤモンド層と 20μm 程度の

ノンドープ CVD ダイヤモンド層を積層した

積層型 CVD ダイヤモンド検出器の開発に取

り組み、2003 年に成功した。その後、共同研

究者の移籍と結晶合成装置が 3 台必要な製作

方法であったことから、この開発は中断を余

儀なくされた。一方、ローマ大学はこの方法

の先進性・有用性を正確に理解し、全く同じ

方法で検出器を製作し JET などで実際の計

測に使用している。 
 その後、研究代表者のグループは国内ダイ
ヤモンドコミュニテーならびに核融合プラズ
マ診断コミュニティーの支援を受け、合成装
置が一台で済むホモエピタキシャル成長に基
づく自立膜型 CVD ダイヤモンド放射線検出
器の開発を目指し、結晶合成を開始した。現
在、CVD 単結晶ダイヤモンドはエレメントシ
ックス社等から市販品も販売されるようにな
っているが、実測したところ実用レベルの結
晶を再現性よく入手することは困難であった。 
北海道大学(以下、北大)では結晶合成と並行

して、共同研究先で合成されたダイヤモンド

試料の電荷キャリア輸送特性評価も行ってお

り、産業技術総合研究所(以下、産総研)におい

て高速成長条件で合成された CVD 単結晶ダ

イヤモンドが非常に優れた電荷キャリア輸送

特性を持つことを明らかにした。 
 この結晶は半導体デバイス用高品質基板応

用を念頭に置き、一般的な高品質ダイヤモン

ドの 10 倍にあたるメタン濃度:10%、成長速

度:4μm/h で合成された。またこの結晶はリ

フトオフ法によって自立膜化を行っている。

この方法では基板表面に対してイオン照射を

行うためその影響が懸念されたが、評価した

結晶に関しては全くの杞憂であった。この検

出器は正孔が信号形成の主体となる条件では

0.7%の高いエネルギー分解能を達成している。

また正孔のドリフト速度は人工ダイヤモンド

の最速値を記録した。電子に対しては構造欠

陥起因と思われる電荷捕獲が生じているが、

捕獲準位は比較的浅い。従って、今後の結晶

性の改善によって電荷損失の一掃が期待出来

る。 

 
２．研究の目的 
極限環境下で動作する人工ダイヤモンド

放射線検出器の実用化を目指す。プラズマ
CVD 法によるホモエピタキシャル成長により
高品質単結晶ダイヤモンドを合成し、高エネ
ルギー分解能と実用的な計数率をもった放
射線検出器の開発を行う。オフ角制御等を施
した高品質基板を使用し、リフトオフ法によ
りこの基板の繰り返し使用を可能とする。こ
れにより合成結晶の基板依存を排除した上
で合成条件の最適化を図り、エネルギースペ
クトロメータグレードの CVD単結晶ダイヤモ
ンドを歩留まり良く合成する。さらにアプリ
ケーション展開の第一歩として、14MeV 中性
子エネルギースペクトル測定、漏洩荷電粒子
測定、慣性核融合における中性子飛行時間測
定、放射光・自由電子レーザーにおける電子
ビーム測定、医療照射などへの適用可能性評
価を行う。 
 
３．研究の方法 
ホモエピタキシャルダイヤモンドの合成条
件を最適化するためには、基板結晶の個体差
の影響を排除する必要がある。これまでの開
発では窒素不純物の多い安価な Ib 型単結晶
ダイヤモンドを基板として使用してきたが、
格子不整合の他、オフ角・オフ方向が全く制
御されておらず表面処理も不十分であった。
そこで窒素不純物の少ない IIa型単結晶ダイ
ヤモンドを基板として使用し、オフ角・オフ
方向の制御、スカイフ研磨やエッチング等の
高度な処理を施した上、同一基板の繰り返し
使用を可能とするリフトオフ法を適用する
ことで基板個体差の影響を排除し、合成条件
の最適化をはかる。これにより高いエネルギ
ー分解能と実用的な計数率を兼ね備えた人
工ダイヤモンド放射線検出器の実用化を目
指す。さらに検出器の性能評価として 14MeV
中性子応答関数測定やその他アプリケーシ
ョンへの適用可能性検証を行う。 
 
４．研究成果 
 合成では図 1に示すリフトオフ法を使用し、



オフ角制御 IIa型基板の再利用を可能とした。 
合成条件の最適化については基板温度を

固定し、装置の RF 出力、メタン濃度を変化
させ繰り返し合成を行った。表 1に合成条件
を示す。 

 
表 1 代表的な合成条件 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
合成にはマイクロ波プラズマ CVD 装置

(ASTXAX5250)を使用した。合成語はダイレク
トウエハー法により成長層を分離し、イオン
ビームエッチングにより成長層裏面の基板
層を除去することで自立膜を得た。自立膜に
対し窒素不純物評価のためのカソードルミ
ネッセンス測定、紫外可視吸光測定を行った。 
図 2にカソードルミネッセンス測定結果を

示す。235nm で高品質結晶にのみにみられる
自由励起子再結合(FE)発光をすべての試料
で確認した。FE 発光はメタン濃度の低下とと
もに増大した。発光波長 400－700nm におけ
る構造欠陥や窒素不純物による発光波長部
分に着目するとこちらもメタン濃度の低下
により改善が見られた。メタン濃度 1%の試料
に対し合成装置の RF 出力を 1000W（低出力密
度）、1500W(高出力密度)と変化させた場合で
は低出力合成のほうが FE 発光、窒素不純物
や構造欠陥起因のピークについて良い傾向
が見られた。 
この他に紫外可視吸光測定も行ったが、高

RF出力合成の合成膜は235nmのバンド端より
も長波長側での吸収が多く見られた。この結
果は目視での茶色い着色と整合性があり、構 
造欠陥もしくは点結果等の影響の可能性が
高い。 
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［h］ 

成長率

［μ

m/h］

#1 850 110 4 1000 24 1.8 

#2 850 110 2 965 48 1.4 

#3 850 110 1 1040 68 0.9 

#4 850 110 1 1550 65 1.4 

表 1 代表的合成試料と合成条件 

図 3 低高それぞれの RF出力においてメタン濃

度 1%で合成した試料の誘導電荷量分布測

定例 

図 1 リフトオフ法による CVD ダイヤモンド自立膜

製作の概念 

図 2 カソードルミネッセンス測定グラフ内部
の小グラフは不純物等による発光を拡大
したもの 



次に自立膜表面に Al ショットキー電極、
TiC/Au オーミック電極を形成し、α線をもち
いた誘導電荷量分布測定を行い、電荷収集効
率とμτ積を求めた。また UV パルスレーザ
を使用した ToF により電子・正孔の移動度を
単独で導出した。図 3に誘導電荷量分布測定
例を示す。こちらも試料＃３のメタン濃度
1%、低出力合成の自立膜が最も良い性能を示
した。電荷収集効率は正孔：100%、電子：
97%、エネルギー分解能は正孔：0.7%、電子：
1.1%を得た。図 4 に示すように μτ積はメタ
ン濃度の低下と共に向上し、メタン濃度 1%
の試料では正孔：1.0×10-4 cm2/V、電子：
9.6×10-5 cm2/V を達成した。ToF 法による移
動度測定では正孔：1020 cm2/Vs、電子：680 
cm2/Vs を得た。正孔のμτ積はこれまで得
られている最良データと同一オーダとなっ
ている。低出力密度と高出力密度で得られ
た結晶を比較すると高出力密度では電荷収
集効率、エネルギー分解能に劣化が見られ
た。これは構造欠陥に起因する正孔の捕獲
が原因と考えられる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
次にアプリケーション応用のための性能

評価試験として、JAEA・核融合中性子源施設
において 14Meｖ中性子応答測定、SPing-8 ビ
ームラインにおいて８GeV 電子に対する時間
応答測定を行った。 

図5には#3の14MeV中性子応答関数の結果
を示す。12C(n,α)9Be 反応により得られたピ
ークのエネルギー分解能は 3.5%であり、核
融合プラズマのイオン温度測定に必要とさ
れる 2%には及ばなかったものの、要求性能
達成に大きく近づいた。 

図 6 は Spring-8 ビームラインにおける
8GeV 電子ビームに対する応答を示す。出力信
号波高値 0.5v、電荷総量 4.0x10-12C の単一
なパルスを得ることに成功した。また、図 7
に示すように入射電子 104-106 にかけて入射
電子-出力信号の線形性を確認した。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4 メタン濃度に対するμτ積の依存性
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図 7 入射電子―出力依存性 
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図 5 14MeV 中性子応答測定例 

 

図 6 ８GeV 電子ビームに対する時間応答測定例
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