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研究成果の概要（和文）：本研究では、III族窒化物半導体を用いて次世代中性子検出器の開発を行った。中性子捕獲
断面積が大きいGd原子とB原子を利用したGdGaNおよびBGaNを提案し検討を行った。GdGaNに関しては、Gd原料の低い飽
和蒸気圧などが原因で高品質な結晶成長の実現には至らなかった。BGaNは有機金属気相エピタキシー(MOVPE)法を用い
た結晶成長技術の開発によって、BNモル分率が約1%のBGaNの作製を実現した。作製したBGaN薄膜を用いて放射線検出特
性評価を行い、中性子検出を実現した。また、デバイス作製に向けたIII族窒化物の放射線検出特性評価を実施し、移
動度寿命積などのデータを得るに至った。

研究成果の概要（英文）：In this research, the development of novel neutron detector using group-III 
nitride semiconductor is carried out. At first, we proposed GdGaN and BGaN as neutron detector material, 
because Ga atom and B atom have large neutron capture cross sectional area. In the case of GdGaN, 
fabrication of high quality GdGaN crystal was not achieved, because Gd source gases supply is difficult 
by low saturated vapor pressure of that. In the case of BGaN crystal growth, the fabrication of BGaN 
epitaxial layer is achieved, and BN mole fraction of BGaN was about 1%. When the radiation detection 
measurement using the BGaN Schottky diode was carried out, detection signal by capturing neutron was 
observed. This result indicate that our proposal is correctly. Moreover, we evaluated the characteristics 
of radiation detection by group-III nitride semiconductor, and we derived mobility lifetime products of 
GaN in radiation detection.

研究分野： 結晶工学
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  ２版
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１．研究開始当初の背景 
近年、医療分野やセキュリティー分野など

の様々な分野において放射線を用いた検出
器の利用が拡大しており、更新しい検出技術
として中性子イメージングが期待されてい
る。中性子検出の実現に向けては Gd 原子や
B 原子などの熱中性子捕獲断面積が大きな原
子を利用した中性子の捕獲と、捕獲時に起こ
る核反応によって生成したα線やγ線など
を更に検出する機構が必要であり、シンチレ
ーターなどの機構が用いられている。しかし
ながら、α線は薄膜中の飛程距離が数μm と
短いため中性子捕獲に必要な薄膜から取り
出せるα線は生成されたα線に比べて少な
い値となり効率が下がる傾向にある。また、
γ線では中性子より自己発生するγ線が雰
囲気中に多数存在するため、中性子捕獲によ
る信号を弁別することが難しい。そこで、本
研究では、γ線に感度が小さい GaN と中性
子捕獲元素である Gd 原子や B 原子を含む、
GdN および BN を混晶させた、GdGaN およ
び BGaN を作製し空乏層中にて中性子の捕
獲および、核反応にて発生したα線や内部転
換電子を検出することで単体材料中にて中
性子捕獲から信号検出まで行うことを提案
した。この提案の実現に向け、本研究では、
GdGaNおよびBGaNの結晶成長の検討と中
性子検出機構の検証を実施した。 
 
２．研究の目的 
 現在、中性子検出器は主に 3He ガスを持ち
チア計数管が主流として用いられており、そ
の検出特性は非常に優れていることから他
の検出器があまり利用されていない状況で
ある。しかしながら、近年の He ガスの枯渇
やイメージング技術に対する要望などから
シンチレーターや半導体検出器の実用化が
期待されている。そこで本研究では、次世代
の中性子検出器として半導体検出器を材料
から検討することを提案し、中性子検出に重
要なγ線との弁別が可能となるデバイスを
提案し検討した。具体的に提案した材料は、
青色LEDなどで注目されている III族窒化物
半導体に中性子捕獲断面積が大きい元素で
ある B や Gd を混晶させた BGaN および
GdGaN 半導体結晶を提案している。GaN な
どに代表される III 族窒化物半導体は構成す
る原子番号が小さいため、γ線に対する感度
が低く中性子の自己崩壊によるγ線を検出
しないためノイズ信号が検出されにくい。更
にGaNなどの III族窒化物はワイドギャップ
半導体材料であるため熱雑音特性に優れて
おり、検出時における熱雑音によるノイズも
少なく高 S/N 比の検出が期待できる。このよ
うな特性を持つ GaN に中性子捕獲元素であ
る B や Gd 原子を混晶化させ、中性子捕獲時
に発生するα線や内部転換電子を検出する
ことで、空乏層中で電子を生成し信号検出に
至るといった手法である。本研究においては、
本提案内容の可能性について検討すること

で中性子半導体検出器に適した材料の提案
を行う。 
 更に、本研究にて提案している BGaN およ
び GdGaN はそれぞれ BN および GdN と
GaN の混晶材料であるが、GdN や BN はそ
れぞれ NaCl 型と閃亜鉛鉱型結晶構造が安定
構造であり、母体材料となる GaN のウルツ
鉱型結晶構造とは異なっていることから高
品質な結晶の作製が困難である。III 族窒化
物結晶の結晶成長技術として一般的な有機
金属気相成長(MOVPE)法を用いて、結晶成
長に関する検討を行い高品質な GdGaN およ
び BGaN 結晶作製の実現を目指した。特に、
結晶成長メカニズムにおける吸着脱離過程
の理解が重要と考えており、成長圧力やテラ
ス幅などが結晶成長に与える影響について
検討を行うことでデバイス化可能な結晶作
製方法を導出する。これらの検討により、中
性子半導体検出の可能性と最も適したデバ
イス構造の提案を行うことが本研究の目的
である。 
 
３．研究の方法 
 BGaNおよびGdGaNの作製はMOVPE法を
用いてサファイア(Al2O3)基板上へ GaN 層を
形成した後に成長を行った。Ga、B、Gd、N
の原料にはそれぞれトリメチルガリウム
(TMGa)、トリエチルボロン(TEB)、トリシク
ロペンタジエニルガドリニウム(Cp3Gd)、アン
モニア(NH3)を用いた。最適な結晶成長条件
の検討においては、成長温度・成長圧力・ガ
ス流量比・供給方法などを変化させて結晶成
長を行い、SEM や AFM による表面観察およ
び XRD などを用いた結晶性評価を行った。 
 放射線検出特性評価においては、作製した
薄膜に電極を形成し、各放射線照射時におけ
る IV 測定、エネルギースペクトル測定など
を行った。また、母体材料となる GaN の放射
線検出特性についても理解するため pn ダイ
オードを用いたエネルギースペクトル測定
を行い、ノイズとなるγ線などに対して検出
感度がないことなどを評価した。 
 
４．研究成果 
(1)GdGaN 結晶成長技術の検討 
 最初に中性子捕獲断面積が最も大きい元
素である Gd に注目し、GdGaN の結晶成長を
試みた。Cp3Gd を原料に用いてバブリング流
量を変化させて結晶成長を行った。TMGa バ
ブリング流量 1.6 sccmに対してCp3Gdバブリ
ング流量を 200 sccm に設定して成長を行っ
た場合に XRD 測定において約 0.5％の GdN
モル分率の GdGaN の作製を実現した。しか
しながら、Cp3Gd の飽和蒸気圧の低さからガ
ス流れを一定に保ちながらの供給量の増加
が困難であることから、高温供給ラインによ
る原料供給について検討を行った。180℃に
てバブリングが可能な供給ラインを構築し、
高温供給ラインを用いた結晶成長を実施し
た。しかしながら、バブリングガスの高温化



によって気相反応が活発になり GdGaN の成
長が困難であった。Gd 高温供給ラインを用
いた結晶成長では、結晶成長装置のチャンバ
ー構成やガス供給システムの根本的な変更
が必要であり、現状においては実現性や改造
に伴う費用などの問題から GdGaN 結晶成長
は困難であり BGaN 結晶成長による開発に注
力する判断に至った。 

図 1、バブリング温度を変化させて成長を行
った GdGaN の XRD 測定結果 
 
(2)BGaN 結晶成長技術の検討 
 中性子捕獲断面積が Gd に次いで大きい B
原子を用いるために BGaN 結晶成長を実施し
た。図 2 に成長圧力を変化させて成長した
BGaN の表面 SEM 像を示す。圧力を低圧にす
ることによって平坦性が向上していること
が確認できる。これは圧力が高い領域では、
気相中の平均自由工程が短いため、B 原子が
他の原子と気相中で反応したためだと考え
られる。低圧にすることによってエピタキシ
ャル成長が安定し、表面平坦性が向上し
70Torrの成長では B混入による格子定数の減
少により引っ張り歪が増大してクラックが
発生していることがわかる。つまり、基板情
報を引き継いだ結晶成長が行われているこ
とを示している。 

 

図 2、各成長圧力にて成長した BGaN 薄膜の
表面 SEM 像：左から成長圧力 70、100、150、
200 Torr 
 
 更に気相反応の影響を調べるために、NH3

流量を変化させて結晶成長を行った。作製し
たBGaN薄膜のXRD測定結果を図3に示す。
B 原料である TEB の流量および Ga 原料であ
る TMGa の流量は変化させていないため、全
ての原料が結晶成長に寄与している場合に
は、同じ組成の BGaN が形成されるはずであ
るがNH3流量の増加に伴いBGaNピークが低
角側にシフトしており、BN モル分率が減少
していることが確認できた。この結果は、気
相にてB原料が反応したため基板との配向性

が低い成長が増加したためだと考えられる。
またキャリアガスを N2から H2に変更して成
長を行った場合は、BGaN 由来のピークは確
認されず、GaN ピークのみが検出される結果
となった。これは H2 キャリアガスにより気
相反応が活発になったため、BN 由来の物質
が全て配向性を持たない薄膜として形成さ
れたためだと考えられる。このような結果よ
り、BGaN 成長においては気相における寄生
反応の抑制が非常に重要な系であることが
確認できた。 

 
図 3、各 NH3流量にて作製した BGaN 薄膜の
XRD 測定結果 
 
 更に、表面拡散について検討するために基
板 off 角度を変化させて BGaN 結晶成長を実
施した。作製した BGaN 薄膜を XRD 測定に
より評価を行ったところ図 4 に示す結果を得
た。off 角度を増加させることにより BGaN
ピークが広角側にシフトしており、off 角度の
増加によって BN モル分率が増加しているこ
とが確認できる。また表面ラフネスを評価し
たところ、off 角度の増加により表面平坦性が
向上していることがわかった。これらの結果
と成長温度が拡散律速領域であることから
テラス上で反応して核形成をした BGaN は格
子定数の違いから基板に配向しておらず、異
なる配向性の結晶を形成しており0°off基板
などにおいては BGaN 薄膜の XRD ピークが
観察されなかったと考えられる。また、off
角度が増加することによってテラス幅が短
くなることでステップ端での取り込みが増
加し BN モル分率が向上したと考えられる。
これらの結果より、BGaN はテラス上での初
期核形成を抑制しステップエッジでの取り
込みを増やすような成長を行う必要がある
と考えられる。 
 更に、各種条件にて成長した BGaN 薄膜の
表面が気相反応や初期核形成により荒れて
しまうため、200nm の BGaN を成長後に 10nm
の GaN を成長することで表面平坦性の向上
および歪の補償を行った。従来よりも高い
TEB/（TMGa+TEB）比にて通常シーケンスお
よび TEB パルスシーケンスにて成長を行っ
た表面 SEM 像を図 5 に示す。通常成長では
表面が荒れてしまうのに対してパルスシー
ケンスを用いることで平坦な表面の形成を

BGa



実現した。また、SIMS と XRD を用いて BN
モル分率を測定した結果、TEB パルス供給に
て作製したBGaN薄膜のBNモル分率は1.2％
（SIMS）、0.8％（XRD）となった。この違い
に関しては SIMS 測定では一部の配向性が異
なる BGaN 薄膜を検出しているため c 軸方向
の結晶の格子定数にて算出する BGaN とは異
なった結果が得られたものだと考えられる。 

 
図 4、各 off 角度基板上へ成長した BGaN 薄膜
の XRD 測定結果 
 

 
図 5, 通常シーケンス（左図）および TEB パ
ルスシーケンス（右図）にて作製した BGaN
薄膜の表面 SEM 像 
 
(3)BGaN 薄膜を用いた放射線検出特性評価 
 前項にて作製した BGaN 薄膜を用いてショ
ットキーダイオードを作製し、放射線特性評
価を行った。図 6 に各印加電圧にて測定した
電流値の時間変化を示す。放射線未照射時お
よびγ線未照射時において電流値の変化が
なかったのに対してα線照射時においては
電流値が上昇したことから BGaN 薄膜はγ線
には検出感度がなく、α線に検出感度がある
ことが確認できた。この結果は本提案の内容
と一致しており、中性子検出デバイスとして
ノイズ信号が少ないことが確認できた。 

 

図 6、BGaN 薄膜を用いた未照射時（青線）
およびα線照射時（赤線）の IVt 測定結果  
 

更に、本デバイスを用いて中性子照射実験を
行った。結果を図 7 に示す。中性子捕獲時に
おいて放出される電流をチャージアンプに
て増幅させオシロスコープにて観測した結
果である。本結果より、BGaN 薄膜を用いて
中性子検出を検出することが可能であるこ
とを明らかにした。 
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図 7, BGaN 薄膜による中性子捕獲検出信号
（チャージアンプによる信号増幅をオシロ
スコープにて検出） 
 
(4)GaN 放射線検出特性の詳細評価 
 BGaN半導体結晶の母体材料となるGaNの
中性子検出特性について詳細な特性評価を
行った。BGaN を用いた中性子検出機構にお
いて中性子捕獲後にα線検出によって信号
検出を行うことと、γ線に対して検出感度が
低いためにノイズ信号がないことが特徴で
あり、本特性について詳細な検討により評価
を行った。 
 MOVPE 法により pn 接合 GaN ダイオード
を作製した。作製した GaN ダイオードを用い
て各放射線照射条件下においてエネルギー
スペクトル測定を行った。γ線（Cs）、α線
（Am）、中性子線（Cf）を用いた場合の測定
結果を図 8 に示す。γ線および中性子線を照
射した場合にはエネルギースペクトルを観
測できなかったが、α線照射時にのみエネル
ギースペクトルを検出することを実現した。
この結果は GaN がα線に対しては検出感度
が高くγ線および中性子線に対しては検出
感度が低いことを示している。この結果より
GaNを母体材料として使用したBGaNはノイ
ズγ線に対する検出感度が低いことが確認
できた。 

 
図 8, 各放射線照射時における pn接合GaNエ
ネルギースペクトル測定結果（左よりγ線：
Cs、α線：Am、中性子線：Cf） 
 更に放射線検出感度について詳細に検討
を行うために印加電圧を変化させてエネル
ギースペクトル測定を行った。各印加電圧で



のα線エネルギースペクトルを図 9 に示す。
印加電圧を増加させることでエネルギース
ペクトルが高チャネル（高エネルギー）側に
シフトしていることが確認できた。これは印
加電圧の増加により有感層領域および電界
が変化したためである。この測定結果におけ
るピーク位置と印加電圧の関係からヘクト
の式を用いてフィッティングを行った。ピー
ク位置の電圧依存性およびフィッティング
結果を図 10 に示す。得られたフィッティン
グ結果よりα線検出時における移動度寿命
積の導出を行ったところ GaN ダイオードの
移動度寿命積は 4.6×10-5[cm2/V]であること
が確認できた。この結果は GaN を母体材料と
した放射線検出デバイスを設計するうえで
非常に重要なパラメーターであり、今後のデ
バイス設計の指針の一つになると考えられ
る。 
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図 9、各印加電圧下におけるα線エネルギー
スペクトル測定結果 
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図 10、エネルギースペクトルピーク位置の電
圧依存性およびフィッティング結果 
 
(5)まとめと考察 
 本研究では、中性子半導体検出材料として
BGaN を提案し、中性子検出半導体の作製に
向けて半導体結晶成長技術の開発および放
射線検出特性の評価を行った。BGaN 結晶成

長についてはB原子が他のⅢ族原子よりも小
さいため結晶成長が困難であり、テラス上で
形成された BN および BGaN 初期核は異なる
配向性を持った薄膜になっているなどの結
晶成長を阻害する要因について明らかにし
た。また、表面劣化を抑制するために GaN 成
長層を挿入することにより平坦性が補償さ
れ高品質な薄膜形成を実現した。このように
して作製した BGaN 薄膜を用いて放射線検出
特性を評価したところ、BGaN 薄膜はα線お
よび中性子線に対して感度があることを確
認した。これらの結果より、本提案内容であ
る BGaN を用いた中性子検出デバイスの原理
については実証された。また、デバイス設計
に必要となる GaN の放射線検出特性につい
ても評価を行い、移動度寿命積を導出するに
至っている。以上の結果より、本提案におけ
る BGaN 薄膜は新規中性子検出デバイスと利
用可能であり、中性子イメージングセンサー
の実現に向けた可能性を持つ材料であるこ
とが示された。 
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