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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　電気活性点を有する炭素の固体の同素体の製造方法において、炭素原料を与え、炭素原
子の幾らかを硼素に光核元素変換させるのに適したエネルギーの照射であって、その照射
エネルギーが炭素中の巨大双極子共鳴（ＧＤＲ）を励起するように選択されているものに
前記炭素原料を曝す工程を有する、上記製造方法。
【請求項２】
　照射は光子を用いて達成する、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　光子がγ線である、請求項２に記載の方法。
【請求項４】
　照射は、単一エネルギー光子を用いて達成する、請求項１～３のいずれか１項に記載の
方法。
【請求項５】
　照射は、選択された幅及びメジアンエネルギーの光子エネルギー帯を用いて達成する、
請求項１～３のいずれか１項に記載の方法。
【請求項６】
　照射エネルギーは、光核反応：１２Ｃ（γ，ｐ）１１Ｂに従って、炭素原子の幾らかを
硼素へ元素変換させるように選択する、請求項１～５のいずれか１項に記載の方法。
【請求項７】
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　照射エネルギーは、光核反応：１２Ｃ（γ，ｐ）１１Ｂが主要反応になるように選択す
る、請求項６に記載の方法。
【請求項８】
　照射エネルギーは、光核反応：１２Ｃ（γ，ｎ）１１Ｃ
　　　　　　　　　　　　１１Ｃ→β＋＋１１Ｂ
に従って、炭素原子の幾らかを硼素へ元素変換させるように選択する、請求項１～７のい
ずれか１項に記載の方法。
【請求項９】
　照射エネルギーは１６ＭｅＶ～３２ＭｅＶの範囲にある、請求項１～８のいずれか１項
に記載の方法。
【請求項１０】
　炭素原料は、ダイヤモンド、ダイヤモンド様材料、無定形炭素、黒鉛、炭素ナノ構造体
、及びフラーレンから選択する、請求項１～９のいずれか１項に記載の方法。
【請求項１１】
　炭素原料がダイヤモンドである、請求項１～１０のいずれか１項に記載の方法。
【請求項１２】
　更に、照射後の炭素をアニーリングする工程を含んでなる、請求項１～１１のいずれか
１項に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
（技術分野）
本発明は、電気活性点(electrically active sites)を有する炭素を製造する方法に関す
る。
【０００２】
（背景技術）
ダイヤモンドは、優れた電気絶縁体として良く認識されている。しかし、ｐ－型半導体性
を有するIIｂ型として記号が付けられている稀な種類のダイヤモンドが自然界で見出され
ている。発明者の一人による研究〔シェルショップ(Sellschop)ＪＰＦその他、Int. J. o
f App. Rad. and Isot., 28, 277 (1977)参照〕は、これはダイヤモンド中に硼素が存在
することによることを実証している。
【０００３】
半導体材料としてのダイヤモンドの重要性は、この材料の多くの独特の物理的性質から生
ずるものであり、それらの性質によりダイヤモンドは、困難な環境の中に含まれている電
気的用途で特異な重要性を持つ材料となるであろうことは、以前から予想されていた。。
【０００４】
このことが未だ実現されていないのは、充分低い欠陥密度、固有の照射誘発欠陥、及びダ
イヤモンド全体に亙るドーパントの充分な空間的均一性を持つこの種の硼素ドープダイヤ
モンドを得ることが困難なことによる。IIｂ型ダイヤモンドは自然界では極めて稀である
が、合成混合物の中に硼素を添加することにより、高圧高温成長（ＨＰＨＴ）、及び化学
蒸着（ＣＶＤ）成長の両方で合成により製造されてきた。これらの成功は理想的なものと
は程遠く、需要を解決するものではない。なぜなら、ＨＰＨＴの場合にはそれらは高価で
遅く、両方の場合とも定量的に制御するのが難しく、均一性を達成しにくいからである。
欠陥を持たない大きな結晶はＨＰＨＴ法では達成しにくく、ＣＶＤ法（成長基体としてダ
イヤモンド自身を用いるような特別な条件の場合以外）は、多結晶質物質を生ずる。
【０００５】
このことは、イオン・インプランテーションとして知られている技術により、硼素のよう
な関連材料を導入することにより、ドーピングを達成しようとする大きな動向を引き起こ
してきた。このようにして、ｐ－型ドーピングは達成できたと主張されてきた。しかし、
この技術には解決できない大きな問題があり、それらの最も重大なものの一つは、侵入す
る硼素イオンにより起こされる放射損傷の問題である。別の非常に重大な問題は、インプ
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ランテーション・プロファイルの特徴的状態が、試料の全幾何学性に関して極めて不均質
であり、異なったエネルギー範囲に亙ってインプランテーションを行なった場合でも、こ
の状態に対する明確な解決法が存在しないことである。放射損傷に関し、損傷結晶格子の
完全性を或る程度まで回復させ、トラップとして働く損傷点の数を減少させ、ドーパント
イオンのための置換点を与える確率を増大し、希望としてそのような置換点を優先的に存
在させるようにする労力の中で、種々の温度範囲及び順序が用いられてきた。更に、イオ
ン・インプランテーションは、加速イオンビームが試料の方へ平らな表面を通っていく幾
何学性を持つものとして通常自動的に考えられている。それは無作為的で種々の形をした
試料を賢明なやり方で取扱うことはできない。
【０００６】
（発明の開示）
本発明により、電気活性点を有する炭素の製造方法は、炭素原料を与え、前記原料を、炭
素原子の幾らかを硼素に光核元素変換させるのに適したエネルギーの照射に曝す工程を有
する。
【０００７】
炭素原料は、ダイヤモンド、ダイヤモンド様材料、無定形炭素、黒鉛、炭素ナノ構造体又
はフラーレンを含めた炭素のどのような同素体でもよい。本発明は、電気活性点で、その
幾らかが、炭素が結晶構造を有する場合置換型である電気活性点の集団を、炭素原子の幾
らかを硼素へ均一光核元素変換することにより生成させる方法を与える。もし適当ならば
、アニーリング方式：熱加熱(thermal heating)及び（又は）電子ビーム加熱、又は照射
後又は照射中の試料に特徴的な他の型の加熱；もし必要ならば、同時に熱又は電子ビーム
による加熱を補助とした、照射後又は照射中のレーザー照射；もし必要ならば、熱又は電
子ビームによる、又は他の手段による試料加熱を補助として、照射後又は照射中、又はそ
の両方で、特別に選択された波長及び（又は）波長帯域でのレーザー照射；の一つ以上の
選択により元素変換は補助され、促進することができ、それら方式には低温照射に続く迅
速な熱アニーリングのような温度プロトコルの特別な組合せも含めた、室温又は上昇させ
た温度での特別な共鳴レーザーアニーリングを含むアニーリング法での共鳴効果の概念も
含んでいる。
【０００８】
本発明は、あらゆる型、形及び大きさ、単結晶及び多結晶質、天然及び合成のダイヤモン
ドを均一に制御ドープするのに特別に適用される。合成ダイヤモンドは、高圧／高温成長
又は化学蒸着により生成させることができる。
【０００９】
照射は、光子、特にγ線を用いて達成するのが好ましいが、電子のような他の照射源を用
いて達成することもできる。
【００１０】
光子と物質との相互作用は、帯電粒子又は中性子のそれと比較して、放射損傷に関する限
り穏やかなものである。この相互作用は、コンプトン散乱及び対生成の光電子効果の機構
により行われる。これら三つの機構の全てが、核相互作用による働きではなく、電磁波を
起源とするものであることに注意することは重要である。従って、配列結晶格子に対する
撹乱は極微であり、特に帯電粒子又は中性子により本来起こされるものと比較してそうで
ある。
【００１１】
例えば、エネルギーの大きな陽子又は中性子により放射損傷が起こされ、反跳硼素が生ず
る場合、そような損傷は、上述のアニーリング法の一方又は他方を用いることにより減少
することができる。
【００１２】
光子は、他の全ての典型的な放射線と比較して大きな透過力を有するので、それらが生ず
るどような効果においても極めて高度の均一性をそれ自身与えることができる。
【００１３】
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放射線のエネルギーを、硼素の形成をもたらす希望の光核反応が達成されるように選択す
ることが重要である。特定な光核反応を達成するのに必要な放射線の最低エネルギーは、
反応の比エネルギーによって変化する。後でその例を与える。放射線エネルギーは１６Ｍ
ｅＶ～３２ＭｅＶの範囲にあるのが典型的である。
【００１４】
放射線エネルギーは、硼素生成速度の増大をもたらす巨大双極子共鳴（ＧＤＲ）を励起す
るように選択するのが更に好ましい。ＧＤＲは広幅共鳴であり、電子加速器により制動放
射を生ずることができ、その制御放射スペクトルの終点エネルギーは、ＧＤＲの領域より
上にあり、それによりＧＤＲを励起する関連エネルギー範囲内で光子を与える。選択され
たエネルギーの単一エネルギー（単色）光子を使用することにより、又は選択されたエネ
ルギー幅及びメジアンエネルギーの規定された光子エネルギー窓により、或る利点を達成
することができる。
【００１５】
光核反応を用いて、生成する硼素原子数を完全に制御しながら、炭素原子から硼素原子へ
の元素変換を行うことができる。炭素原子に対し数ｐｐｍの硼素のドーピング濃度を、小
さいか又は大きいドーピング濃度を生じさせる能力により達成することができる。
【００１６】
（態様についての説明）
ｐ－型伝導性を（例えば、硼素生成／ドーピングにより）生成させる特別な機構は、次の
ものから出発した光核反応を使用した機構である：
12Ｃ（γ，ｐ）11Ｂ　　　　　　Ｑ＝－１５．９５７２　ＭｅＶ（１）
及び　12Ｃ（γ，ｎ）11Ｃ　　　　　　Ｑ＝－１８．７２１５　ＭｅＶ
11Ｃ→β+＋11Ｂ（τ＝２０ｍ） Ｑ＝＋１．９８２　　　ＭｅＶ（２）
【００１７】
また、考慮すべき自然の炭素中の少量（約１％）の13Ｃから生ずるものは、
13Ｃ（γ，ｐ）12Ｂ　　　　　　　　　Ｑ＝－１７．５３３　ＭｅＶ
12Ｂ→β-＋12Ｃ（τ＝２０．２ｍｓ） Ｑ＝＋１３．３６９　ＭｅＶ（３）
及び13Ｃ（γ，ｎ）12Ｃ　　　　　　　　　Ｑ＝－４．９４７　　ＭｅＶ
【００１８】
ダイヤモンド中の光核反応のこれら主要な最も豊富なものから生ずる最終生成物は、ｐ－
型ドーパント硼素－１１（優勢なアイソトープ炭素－１２について）及び少量のアイソト
ープ（炭素－１３）については安定なアイソトープ炭素－１２それ自身である。残余の核
の光子誘発反跳は短い距離内にあり、一般に試料中に留まるようになり、生じた陽子又は
中性子もマトリックスと相互作用することは認められるべきである。これらのエネルギー
損失状態はよく知られており、自己アニーリングか、又は照射中又は照射後又は両者の組
合せ中の試料の加熱であるか、或は低温で照射後、迅速な熱アニーリングを行うような温
度連続プロトコルの一つである、或るアニーリングを示すことができる〔サンドゥ(Sandu
)その他、App. Phys. Lett., 55, 1397 (1989)参照〕。これらの熱アニーリング法は、（
同時）レーザー照射と組合せてもよく、この場合レーザー照射の波長は特別に選択され、
炭素結晶構造（例えば、ダイヤモンド格子）との共鳴効果が起こることもある。これらの
方法を用いて、単結晶、多結晶質、又は無定形であっても、炭素試料全体に亙る硼素の分
布の顕著な均一性を持って、炭素結晶試料中に硼素原子のよく制御された高度の置換を行
うことができる。
【００１９】
これらの光核反応は、一般に強い吸熱性である。
【００２０】
従って、例えば、５～６ＭｅＶの光子による照射を用いたい場合には、炭素－１２につい
ての（γ、ｐ）、（γ，ｎ）チャンネルの両方が閉じている。同様に、１６ＭｅＶの光子
エネルギーが選択されたならば、それは12Ｃ（γ，ｐ）11Ｂ反応についての閾値より大き
く、従って、チャンネルは開いているが、それは、12Ｃ（γ，ｎ）11Ｃ反応については依
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然として閾値より低く、そのためこのチャンネルは依然として生成に対して閉じている。
【００２１】
二つの炭素アイソトープだけを考慮すると、炭素の光子による照射から、次の付加的では
あるが、一層弱い起きにくい光核反応が生ずる：
12Ｃ（γ，ｄ）10Ｂ（安定）　　　　　Ｑ＝－２５．１８７　ＭｅＶ（５）
12Ｃ（γ，ｎｐ）10Ｂ（安定）　　　　Ｑ＝－２７．４１２　ＭｅＶ（６）
12Ｃ（γ，２ｎ）10Ｃ　　　　　　　　Ｑ＝－３１．８０６　ＭｅＶ
10Ｃ→β+ ＋10Ｂ（τ＝１９．５ｓ）Ｑ＝＋３．６１１　 ＭｅＶ（７）
12Ｃ（γ，ｔ)9Ｂ　　　　　　　　　 Ｑ＝－２７．３６９６　ＭｅＶ
9Ｂ→ 8Ｂｅ＋ｐ　　　　　　　 Ｑ＝＋０．１８７　 ＭｅＶ
8Ｂｅ→α＋α　 　　　　　　Ｑ＝＋０．０９４　 ＭｅＶ（８）
12Ｃ（γ， 3Ｈｅ)9Ｂｅ（安定）　　　Ｑ＝－２６．２８１ ＭｅＶ（９）
12Ｃ（γ， 4Ｈｅ)8Ｂｅ　　　　　　　Ｑ＝－７．３６９６ ＭｅＶ
8Ｂｅ→α＋α　　　　　　　 Ｑ＝＋０．０９４　 ＭｅＶ（１０）
12Ｃ（γ， 5Ｈｅ)7Ｂｅ　　　　　　　Ｑ＝－２７.２２２ ＭｅＶ
7Ｂｅ→ε＋ 7Ｌｉ　　　　　 Ｑ＝＋０.８６１　 ＭｅＶ（１１）
又は同等に、恐らく一層起き易いものは、
12Ｃ（γ，1Ｈ＋4Ｈｅ）7Ｌｉ　　　　　Ｑ＝－２４.６　　 ＭｅＶ（１２）
（この反応は、他の３物体反応と共に、実験的に観察されている）
14Ｎ（γ，1Ｈ＋4Ｈｅ）9Ｂｅ　　　　　Ｑ＝－１８.２　　 ＭｅＶ
16Ｏ（γ，1Ｈ＋4Ｈｅ）11Ｂｅ 　　　　Ｑ＝－２３.２　　 ＭｅＶ
【００２２】
主たるアイソトープ炭素－１２で引き起こされる二次光核反応に関して次のことに注意す
べきである：
２チャンネルでは、ｐ－型ドーパント硼素－１０が生ずる；
別の２チャンネルでは、α－粒子が生ずる；
別のチャンネルでは、安定なアイソトープ・ベリリウム－９が生ずる：そして
２チャンネルでは、安定なアイソトープ・リチウム－７が生ずる。
これらの二次反応は、小さい断面積を有すると予想されなければならない。
【００２３】
光子エネルギーの選択を次に考察する。全ての核に共通しているものは、入射光子エネル
ギーの関数として、全光核吸収断面積が非常に大きな最大値、例えば、２～３ＭｅＶ幅を
示し、滑らかなＡ－依存性（Ａ＝核の質量数）をもち、それは（簡単な調波振動モデルに
基づいて）、
Ｅmax＝４２Ａ-1/3ＭｅＶ
として表され、これは大略２０ＭｅＶ光子エネルギーに近い共鳴を予測している。データ
の一層精密な処理〔ベルマン(Berman)その他、Rev. Mod. Phys., 47, 713, (1975)参照〕
は、二成分適合の場合には、
Ｅmax＝４７．９Ａ-1/427ＭｅＶ
を示唆し、それは２６．７ＭｅＶでの共鳴を予測させるが、三成分適合の場合でさえも、
Ｅmax＝７７．９Ａ-1/3（１－ｅ-A/238）＋３５．４Ａ-1/16ｅ-A/238
を示唆し、それは２２．８ＭｅＶでの共鳴を予測させる。
【００２４】
炭素－１２についての実験で測定された値はこれに近く、即ち、
（γ，ｎ）反応について　　　Ｅmax≒２２．５　ＭｅＶ　及び
（γ，ｐ）反応について　　　Ｅmax≒２１．５　ＭｅＶ
である。
【００２５】
この優勢な共鳴は、双極子の特性を持つことが示されており、極めて適切に「巨大双極子
共鳴（ＧＤＲ）」として呼ばれている。それは、核中の陽子と中性子が互いに振動するも



(6) JP 4436968 B2 2010.3.24

10

20

30

40

50

のとして描いて、全ての核についての基本的共鳴方式として簡単に理解することができる
。図面のグラフ、図１では、光核励起関数（入射エネルギーの関数としての断面積）は、
ＧＤＲ領域及びそれを越えて覆うように示されている。勿論放射線エネルギーが問題の反
応について閾値エネルギーより高く、実際、或る望ましくない反応の閾値エネルギーより
も低く保つことができるものとして、ＧＤＲ領域中で操作することにより得られる生成収
率に大きな利点が得られることは明らかである。
【００２６】
上述の光核反応についての閾値エネルギーは：
反応（１）　　　１５．９５７　ＭｅＶ
反応（２）　　　１８．７２２　ＭｅＶ
反応（３）　　　１７．５３３　ＭｅＶ
反応（４）　　　　４．９４７　ＭｅＶ
反応（５）　　　２５．１８７　ＭｅＶ
反応（６）　　　２７．４１２　ＭｅＶ
反応（７）　　　３１．８０６　ＭｅＶ
反応（８）　　　２７．３７０　ＭｅＶ
反応（９）　　　２６．２８１　ＭｅＶ
反応（１０）　　　７．３７０　ＭｅＶ
反応（１１）　　２７．２２２　ＭｅＶ
反応（１２）　　２４．６　　　ＭｅＶ
【００２７】
～２２．５ＭｅＶのＧＤＲでは、硼素生成反応として開く双極子強度の殆どの原因になる
二つの主要［即ち、（γ，ｐ）及び（γ，ｎ）］チャンネルが存在する。連続的特性を有
する制動輻射光子スペクトルを用いて、例えば、３２ＭｅＶのエネルギー最大値が５硼素
生成反応チャンネルを開く。しかし、ＧＤＲは数ＭｅＶ位に広い幅であり、従って、有利
に利用することができるこの大きな許容範囲が存在することに注意すべきである。巨大双
極子励起炭素－１２核の崩壊が、核統計モデルの特性に従って進行すると予測することが
でき、従って簡単な中性子及び陽子崩壊チャンネルが優勢になり、強度の殆どの原因にな
ると予測される。
【００２８】
有限な幅の選択されたメジアンエネルギーのエネルギー窓中に単色光子を生ずることが可
能であり、これは有利に利用することができる。そのような一つの状況は、ＧＤＲ領域中
のエネルギーを有する光子だけを用いることにより、換言すれば僅かにしか選択された光
核収率に寄与しないが、それでも放射損傷に寄与する光子を除外することにより、炭素結
晶への放射損傷を減少させることができることである。単色光子は、陽電子飛行消滅及び
捕捉反応、
3Ｈ（ｐ，γ）4Ｈｅ　　　Ｑ＝＋１９．８１２ＭｅＶ
による加速器生成光子源によるものを含めて、数多くの確立された技術により生成させる
ことができる。
【００２９】
ダイヤモンドは元素欠陥を含むことがあり、その最も一般的なものは水素、窒素及び酸素
である。水素はダイヤモンドの成長及びダイヤモンドの性質に独特な重要な役割を果たす
が、それは、水素の僅かなアイソトープ（重水素）の場合以外に、光核元素変換反応の意
味で明白な役割は果たさない。ダイヤモンドに特徴的な主な元素欠陥、即ち軽い揮発性物
質である水素、窒素及び酸素は、光核反応による炭素の元素変換ドーピングに何等問題を
与えない。
【００３０】
ダイヤモンドの他の特徴的欠陥、即ち構造欠陥は、入射光子との特別な相互作用を示さな
い。
【００３１】
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る。この状況は明確に定義された段階に分割することができる：
第一は、制動輻射生成段階であり、これは利用できるＧＤＲ照射領域に関連する光子フラ
ックスを表す。
第二は、問題の元素についての生成特性の計算を可能にする光核反応段階が存在する。こ
れについては、ＧＤＲ領域内のエネルギーの光子に対するダイヤモンドの透過性の問題が
関係している。
【００３２】
段階１：制動輻射生成
選択されたエネルギーの単一エネルギー電子による目的物中に生じた制動輻射スペクトル
中の問題のＧＤＲ領域内の光子フラックスを知ることが必要である。制動輻射スペクトル
の形は、光子エネルギーが増大すると共に、鋭く減少する関数であり、入射電子ビームの
エネルギーに等しい終点（最大）エネルギーで光子フラックス０である。これは、複雑な
計算である。三つ異なった電子エネルギーについての計算した傾向及び比較が図２に示さ
れている。入射電子エネルギーの選択は、一層大きな電子エネルギーへ行くことを示唆す
るＧＤＲ領域内の収率増大の必要性により影響を受けるが、これは、結果として、ＧＤＲ
に寄与しない一層大きな光子フラックスを有し、それは小さな非ＧＤＲ断面積と一致する
僅かなやり方でのみ光核断面積に寄与するが、放射損傷を余計に増大するする。３０、４
０、５０、及び１００ＭｅＶの電子エネルギーで、二つの電子マイクロトロン加速器で測
定を行なった。これらのエネルギーの各々で、反応12Ｃ（γ，ｎ）11Ｃで生じた炭素－１
１の崩壊に独特に対応して、二つの光子位置消滅信号で明白な２０分半減期活性度が検出
された（例えば、図３参照）。これは、硼素生成の明確な証明である。そのような測定か
ら評価され光子フラックスは、計算したフラックスと一致している。１００ＭｅＶの入射
電子の場合について決定した典型的なフラックスは、０．３×１０10光子／ｃｍ2／秒で
あった。
【００３３】
段階２：光核反応
考慮されている二つの反応は、
12Ｃ＋γ→11Ｂ＋ｐ
及び　　12Ｃ＋γ→11Ｃ＋ｎ
である。一層一般的には：
Ａ＋χ→Ｂ＋ｙ
である。
【００３４】
特定の核種、Ｂの形成速度は、次の通りである：
ｄＮB／ｄｔ＝φσＮA
ここで、φ＝ｃｍ-2ｓ-1の単位での光子のフラックス密度（χ）
σ＝ｃｍ2単位での断面積
ＮA＝光子ビームにより実際に示された体積中のＡの原子数。
【００３５】
光子フラックス密度、断面積、及び炭素化合物の密度を知ってこの式を積分することによ
り、決定された時間内に生成した硼素原子の数を決定することができる。
【００３６】
更に、もし形成された生成物核種、Ｂが不安定な放射性を持つならば、
－ｄＮB／ｄｔ＝λＮB
ここで、λ＝崩壊定数
である。従って、Ｂの正味の生成速度は、
ｄＮB／ｄｔ＝φσＮA－λＮB
になるであろう。これを積分することにより、
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が得られる。従って、時間の関数としてＢの活性度は、

ここで、

である。
【００３７】
既知の時間での活性度の測定から、形成された核種Ｂの実際の原子数は、独立に決定する
ことができる。
【００３８】
形成決定及び崩壊測定から得られた結果は、互いに一致することが見出されている。ダイ
ヤモンド結晶で１時間の照射による典型的な結果は、～０．０１ｐｐｍの（原子）硼素を
与える。これは、控えめの電子ビーム電流及び低負荷周期電子ビームによる走査ビームに
ついてのものであることを考慮すると、数ｐｐｍの硼素生成が容易に達成できることを結
論することができる。
【００３９】
このドーピングは極めて均一になるであろう。なぜなら、質量減衰係数を考慮するならば
、
炭素中、Ｅy＝２５ＭｅＶの場合、　　μ／ρ＝０．０１５ｃｍ2／ｇ
ダイヤモンドの場合、　　　　　　　 　　ρ＝３．５ｇ／ｃｍ3
従って、

【００４０】
従って、「標準(normal)」粒径のダイヤモンドは、２５ＭｅＶのγに対し透明であり、ダ
イヤモンド全体に亙って硼素の均一な生成を確実に与える。
【００４１】
本発明は、電気活性点にドーパントを有する炭素、特にダイヤモンドを製造する既知の方
法に勝る数多くの利点を与える。これらの利点及び本発明を実施する好ましいやり方の幾
つかを下に記載する。
【００４２】
－　あらゆる形の炭素、特にダイヤモンドに関する。最も強いチャンネルである光核反応
、特に（γ，ｎ及び（又は）ｐ）チャンネルは、炭素から硼素への元素変換を与える。
【００４３】
－　巨大双極子共鳴を励起するように光子エネルギーを選択することにより、硼素生成速
度の増大を与える。
【００４４】
－　単一エネルギー光子、又は選択された幅及びメジアンエネルギーのエネルギー帯を使
用することにより、利点を得ることができる。
【００４５】
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－　有用な実際的速度での硼素生成を、最新の加速器設備を用いて容易に達成することが
できる。
【００４６】
－　照射は真空中（加速器真空又は独立の試料真空）中で行う必要がないことは、非常に
重要な実際的／工業的利点である。
【００４７】
－　炭素の光子誘発元素変換ドーピングの固有の特徴である２０分半減期放射性が、生成
する硼素の量の定量的手段として用いられ、試料の硼素化度を制御する手段として役立つ
。
【００４８】
－　アニーリング法は既知であり、放射損傷に対処するのに用いることができ、これらに
は：照射中、又は照射後、又は両方の組合せ中のオーム性熱加熱；電子ビーム加熱；冷間
照射及び続く迅速な熱アニーリングのような組合せ；光子照射中、又は光子照射後、又は
それらの組合せ中での、熱加熱を付加した又は付加しないレーザー照射；就中、共鳴効果
の利点を達成する特別に選択された波長のレーザー照射；が含まれる。
【００４９】
－　アニーリング前の放射損傷を用いて、（反跳）硼素原子による充填のための空格子点
を与え、それらをホスト格子中で置換性にする利点を与える。
【００５０】
－　ダイヤモンドの場合には、高度の置換硼素化を達成することができる。
【００５１】
－　硼素化度又はその程度の制御が容易である。
【００５２】
－　硼素化が高度に均一又は均質であることは、この方法の固有の特徴である。
【００５３】
－　炭素／ダイヤモンドの選択された領域を、光子のコリメーション(視準, collimation
)により硼素化することができる。
【００５４】
－　炭素／ダイヤモンド試料中の硼素化模様を、ミリ直径又はマイクロ直径の電子ビーム
による「書き込み」を使用することにより達成することができ、サブミクロン直径の電子
ビームを達成することができる。
【００５５】
－　硼素化効果は放射損傷効果ではなく、真の元素変換効果であり、従ってアニール除去
したり、他のやり方で除去することはできない。一度硼素化されたならば、その硼素化は
永久的なものである。
【００５６】
－　ダイヤモンドのｐ－型ドーピングを、微小規模から巨大規模までの試料粒径で、小さ
な数から非常に大きな数までの試料数で、工業的製造に容易に適合させることができる方
法で達成することができる。
【００５７】
－　光子照射は単一の試料に限定されるものではなく、複数の組の試料を同時に照射する
ことができる。
【００５８】
－　光子照射により達成されるものと同様な効果を、次の反応を使用することにより達成
することができる：
（ｅ-，ｅ-ｐ）
（ｅ+，ｅ+ｐ）
（ｅ-，ｅ-ｎ）
（ｅ+，ｅ+ｎ）
（μ-，μ-ｐ）
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（μ+，μ+ｐ）
（μ-，μ-ｎ）
（μ+，μ+ｎ）
しかし、幾らかの放射損傷の増大を予想しなければならない。
【００５９】
本発明の方法により製造される半導体ダイヤモンドは、検出器の分野で特に用途を有する
。
【００６０】
放射線検出器としてダイヤモンドを使用することは長い歴史を持つが、依然として日常的
に実施される程には実現されていない。この歴史には、α、β、及び他の帯電粒子のエネ
ルギー解析を用いた検出器から熱ルミネッセンス検出器、固体（イオン化）検出器、ＣＶ
Ｄダイヤモンドから作られた検出器で、例えば、ＣＥＲＮでの新しい大きなハドロン衝突
器（ＬＨＣ）での衝突ビームの直ぐ近くの領域のためのトラック指示装置としても考えら
れている検出器、ダイヤモンドの組織等価性が付加的特徴になっている医学的（線量測定
を含む）用途で用いるための検出器の範囲の多くの論文が存在する。ダイヤモンドの、そ
の広い禁制帯幅から出発した顕著な物理的性質の潜在的利点を誰もが認識する課題は残っ
ている。
【００６１】
本発明は、この状況に、単結晶及び多結晶質型のダイヤモンド、ダイヤモンド様炭素、天
然及び合成人工ダイヤモンド（高温高圧法及びＣＶＤ法の両方により製造されたもの）両
方の他の炭素同素体についての多彩なｐ－型ドーピングを提供し、それらは全て炭素から
硼素への光核元素変換により容易に得ることができ、巨大双極子共鳴の大きな収率を達成
することができる。選択された状況では、厚い又は薄い目的物の制動輻射を簡単に用いる
ことができ、他の場合には、単色光子を一層よく利用し、更に他の状況下では、一つの光
子エネルギー帯が最もよく利用される。
【００６２】
一般に、μ直径の電子／陽電子ビームを利用するか、又はそのコリメーションにより、書
き込み能力を持つ検出器又は装置の特別な用途のための硼素化模様を作ることができる。
【００６３】
検出器の種々の形態及び適用分野は、例えば：
半導体帯電粒子及び電子検出器
中性子検出器
熱ルミネッセンス検出器
超高エネルギー及び強放射線場の状況下での検出器及び映像装置
一次元及び二次元位置感応性検出器
超低バックグラウンド検出器
医療映像及び線量検出器
【００６４】
プラズマ処理した硼素ドープダイヤモンドは、ドープしていないダイヤモンドのものより
も実質的に改良された二次電子放出効率を示すことができることが観察されている。従っ
て、ダイヤモンドは、遥かに損傷しにくくし、薄いダイヤモンドフイルムの場合には引き
裂きにくくするその強度を含め、多くの理由から二次電子エミッターとして金属に代わる
非常に良好な代替物である。
【００６５】
本発明の方法により硼素ドープし、表面処理した非常に薄いダイヤモンドフイルムは、遥
かに優れた陽電子熱化減速剤になり、低エネルギー電子／陽電子「スタート(start)」検
出器にもなる。

【図面の簡単な説明】
【図１】　巨大双極子共鳴（ＧＤＲ）領域中の増大断面積を示す、炭素についての光核励



(11) JP 4436968 B2 2010.3.24

起関数のグラフ〔単色光子を用いることにより得られた炭素［σ（γ，ｎ）＋σ（γ，ｎ
ｐ）］についての光中性子断面積データ、及び全中性子収率の測定値〕である。
【図２】　三つの異なった電子エネルギーでの制動輻射スペクトルを示すグラフである。
【図３】　硼素－１１の形成を確認する崩壊曲線である。

【図１】

【図２】

【図３】
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