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単結晶ダイヤモンドによる蛍光型の荷電粒子飛跡検出
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A new fluorescent nuclear track detector (FNTD) based on
single crystalline diamond was developed for precise visu-
alization of individual tracks of heavy ion particles. Since
numerous atomic vacancies are formed in trajectories of
charged particles, nitrogen-vacancy (NV) center, pair of
nitrogen and atomic vacancy in diamond substrate, is cre-
ated in the region along the ion tracks. Since the NV center
emits bright red fluorescence under green laser excitation
at room temperature, it is possible to realize FNTD using
single crystalline diamond. In this report, we show sev-
eral examples of observations of nitrogen and osmium ion
tracks visualized by NV centers using home built confocal
fluorescent microscope.

Keywords: diamond, NV centers, FNTD, heavy ion track
detection

1 まえがき

個々の荷電粒子の飛跡を可視化する固体飛跡検出
器（solid nuclear track detector, SNTD）は，外部電源
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や信号処理回路などを必要とせずに放射線の検出や
弁別が可能な検出器として古くより開発され，多様
な放射線計測場で広く利用されている1, 2)．代表的な
SNTDとして，ポリ・アリル・ジグリコール・カーボ
ネート（PADC）を用いた検出器が古くから研究され
ている3–5)．PADC は優れた感度を有するプラスチッ
ク材料として知られており，化学エッチングによって
潜在飛跡の可視化が容易に可能である．照射される荷
電粒子のイオン種，エネルギーに応じて異なるトラッ
クの特徴量を利用した多用な検出器応用が進められ
ている6)．他方で，近年，ランダウア社から蛍光欠陥
を用いて潜在飛跡を可視化する，蛍光型飛跡検出器
（fluorescence nuclear track detector, FNTD）が報告され
た7, 8)．検出器母材としては炭素とマグネシウムを微
量に添加した酸化アルミニウム（Al2O3:C,Mg）が用い
られる．Al2O3:C,Mgに荷電粒子を照射することで，結
晶中の酸素関連欠陥が電離によって生じた電子を捕獲
し，蛍光欠陥を形成する．この蛍光欠陥を蛍光顕微鏡
によって検出することで，一般的に SNTDよりも高い
空間分解能で，荷電粒子飛跡の可視化を行うことが可
能である9)．また，FNTD はエッチング等の処理が不
要であるなどの利点がある．
一方，ダイヤモンド中の窒素・空孔複合欠陥（nitrogen-

vacancy, NV）センターも蛍光欠陥の一種である．NV
センターは格子位置の窒素原子と原子空孔とが隣り
合って構成された複合欠陥であり，単一の空孔欠陥が
蛍光を通じて認識可能な特徴を有する10)．その観察に
は，中心波長（一般的に 532 nm）のレーザー照射を行
うことで発生する赤色蛍光（600 nm–800 nm）を利用
する．ダイヤモンド内部に存在するNVセンターはス
ピン特性をも有し，単一の原子スケールでの観察操作
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Figure 1. Schematic illustration of fluores-
cent nuclear track detection based on diamond.
Atomic scale defects are created along heavy
ion trajectory. These defects are diffused during
post annealing process and coupled with nitro-
gen impurities. Ion tracks are visualized by the
distribution of NV centers observed by confocal
fluorescent microscope.

が可能であるため，センシング用途への展開が盛んに
研究されている．本稿ではダイヤモンドを利用した荷
電粒子検出器への応用について述べるが，これ以外に
も多様なセンサ用途への応用，とりわけ原子スケール
の微小温度センサ，電場センサ，磁場センサ等への応
用が期待されている11–13)．このような NVセンターは
荷電粒子の照射により形成可能であることが明らかと
なった14, 15)．荷電粒子の照射によって材料内部には，
原子空孔が飛跡に沿って形成される．これと同時に，
原子空孔の分布よりも広い範囲に電離された電子雲が
形成される．電子が蛍光欠陥に捕獲されたことを利用
する従来の FNTDに対して，ダイヤモンドでは原子空
孔が拡散して形成されるNVセンターを利用すること
から，原理的により照射領域に集中的に蛍光中心が形
成されることが想定される．
これらの特性から，我々は NVセンターの高輝度な

発光効率を利用して，ダイヤモンドを利用した荷電粒
子飛跡検出を提案し，FNTDへの応用研究に取り組ん

でいる16)．ダイヤモンドを母材とするFNTDを実現す
るためには，重荷電粒子がダイヤモンド結晶中に形成
する原子空孔を熱拡散することで，その近傍に存在す
る窒素不純物と結合させ，潜在飛跡を NVセンターに
変化させる必要がある．既存の FNTDでは材料内部で
電離作用により生じた電子正孔対が蛍光中心形成を誘
発する．このため，重荷電粒子が誘起する高密度な電
荷分布形成条件下においてはしばしば電荷再結合によ
る非線形応答が確認されている17)．これに対して，ダ
イヤモンドでは照射荷電粒子が引き起こすはじき出し
損傷過程によって生じた空孔を熱拡散により窒素と結
びつけて蛍光欠陥として検出する．はじき出し損傷の
過程は電離作用に比べて反応断面積が小さい．このた
め，ダイヤモンドは既存の SNTDと比べ，絶対的な検
出感度が低いと推定される．しかしながら一方で個々
の原子空孔に起因する蛍光欠陥によって荷電粒子飛跡
を可視化するという特徴から，ダイヤモンドは個別の
原子空孔を検出可能なほどの高い空間分解能を有する
飛跡検出器の実現が期待できる．本稿では荷電粒子照
射を行ってダイヤモンド内部に形成したNVセンター
の観察手法の構築と合わせて荷電粒子飛跡検出の基本
的な実証実験結果を示し，その可能性と現在の状況に
ついて報告する．

2 実験概要

2.1 ダイヤモンド内部での荷電粒子の飛跡可視化
方法

ダイヤモンドを用いた荷電粒子飛跡検出には形成さ
れる NVセンターの分布が重要となる．その原理につ
いて，Fig. 1に示しながら，順を追って説明する．まず
ダイヤモンドに照射された荷電粒子はその飛跡に沿っ
て多量の原子空孔を形成する．照射後に高温の熱処理
を施すことで原子空孔が熱拡散し，直近の不純物窒素
原子と結びつく．重粒子の照射では飛跡に沿って原子
空孔が形成されるため，これらの原子空孔が近傍の窒
素原子と結びつくことにより，荷電粒子飛跡に沿って
NVセンターが形成される．この NVセンターの分布
を NVセンターの励起に適した 532 nmのレーザー光
源を用いて可視化することで 2次元，3次元的な分布
としての飛跡の認識が可能となる．
実験に用いる試料は高温高圧（high pressure high

temperature, HPHT）法およびマイクロ波プラズマ化学
気相成長（chemical vapor deposition, CVD）法によっ
て合成した単結晶ダイヤモンドが用いられた．基本
的な試料には ElementSix社製 Electrical grade 3 mm ×
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3 mm × 0.5 mmの単結晶 CVD ダイヤモンド基板を用
いた．ダイヤモンド内部で荷電粒子照射によりNVセ
ンターが形成されるための効率は，試料中に含まれる
不純物窒素濃度が強く影響すると推定される．本研究
では，試料の不純物窒素濃度について電子スピン共鳴
法を用いて測定し，市販 CVDダイヤモンド試料より
も窒素濃度の高い HPHT試料を選択的に荷電粒子飛跡
検出の用途に応用した．

2.2 重荷電粒子照射および熱処理による NVセン
ターの形成

重荷電粒子の照射実験は国立研究開発法人 量子科
学技術研究開発機構高崎量子応用研究所 TIARAにて
実施した．まず，荷電粒子照射により生じるNVセン
ターの観察精度を確認するために，均一に NV セン
ターが存在する標準試料を作製した．タンデム加速器
より生じる 10 MeV 14Nを試料に均一に照射すること
で，均一な標準試料が生成された．この際のビームフ
ルエンスとして 1 × 108 cm−2 にて照射した．次いで，
飛跡検出用途の確認のために，より高 LET 付与のイ
オン種を用いた実験を行った．本実験には，AVFサイ
クロトロン加速器から発生する 490 MeV の Os 荷電

粒子を照射粒子として採用した．モンテカルロ法によ
るイオン飛程の計算コード SRIM18) による推定では，
490 MeV Osイオンのダイヤモンド中の飛程は 18.2 μm
と計算される．これに加えて，原子空孔数ははじき出
し閾値を 37.5 eVとしたとき，約 3.5×104 vacancies/ion
である．ダイヤモンドに対する 490 MeV Os照射フル
エンスは約 5 × 106 cm−2 とした．いずれの試料につい
ても，基本的な熱処理は真空中で 1000 °Cで 2時間と
した．

2.3 NVセンターの観察

荷電粒子によりダイヤモンド内部に形成されたNV
センターの観察には，共焦点レーザー走査型蛍光顕微
鏡（confocal fluorescent laser scanning microscopy, CFM）
を利用した．共焦点光学系により，光の回折限界に迫
る高い空間分解能の蛍光分布像を得ることが可能であ
る．また本研究では励起光源として波長 532 nm，出力
300 mWの連続発振レーザーを，検出器として赤色光
に高い量子効率（∼70 %）を有するアバランシェフォト
ダイオード（avalanche photo diode, APD）検出器を用い
た自作装置を利用することで，単一の NVセンターを
検出可能な感度を有する装置を実現した．本 CFM で

Beam Sampler

Avalanche Photodiode

Single Mode Fiber
Laser (532 nm, 300mW)

Pin hole(25μmΦ)

ND filter

Short pass filter

Object lens+stage

diamond
Long pass filter

Figure 2. Schematic illustration of home-built confocal microscope. Several pictures of key compo-
nents are also shown in figure.
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は光の回折限界程度の空間分解能で可視化が実現でき
ると考えられる．本研究で使用した CFM の模式図を
Fig. 2に示す．本装置では，連続発振レーザーからの
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Figure 3. Observation example of a single NV
center in a standard specimen using self-made
confocal microscope.

励起光を偏波保存シングルモードファイバーに通すこ
とで迷光をカットし，偏光のそろった理想的なガウシ
アンビームが形成できる．この励起光がビームサンプ
ラによって反射され，対物レンズ（NA = 0.95）を通し
てダイヤモンドに照射される．対物レンズは最大走査
幅 100 μmの 3次元ピエゾステージ（PI:P-611.3S）に固
定されており，1 nm/stepのステージ走査により XYZ
方向に走査が可能である．これにより，ダイヤモンド
内部の NVセンターの基板面（XY）方向，基板の厚み
方向に相当する深さ（Z）方向の蛍光分布が取得可能で
ある．NVセンターから生じた蛍光はビームサンプラ
を直進透過した後，1組のレンズと直径 25 μmのピン
ホールを経て集光され，励起光をカットするためのロ
ングパスフィルタを通過した後，後段のAPDにて検出
した．APD と同一の焦点位置にスペクトロメータを
設置すれば，フォトルミネセンス（photoluminescence:
PL）スペクトルを取得することも可能である．

Figure 4. Examples of cross sectional photon intensity distribution of single NV centers obtained in
XY scan and XZ scan. The value of full width at half maximum was used for the evaluation of the
spatial resolution of confocal microscope.

26 放 射 線 化 学



単結晶ダイヤモンドによる蛍光型の荷電粒子飛跡検出

3 実験結果

3.1 NVセンターの形成と観察装置の分解能

本 CFMでは，単一の NVセンターを 1 × 105 s−1 程
度のカウントレート（レーザー強度 1 mWとした場合）
で検出することが可能であった．まず標準試料とし
て，14N窒素を均一に照射したCVDダイヤモンド試料
（推定窒素不純物濃度 1 ppb以下）内部に存在する蛍光
スポットの観察例を Fig. 3に示す．本例は試料表面の
2次元観察像であり，窒素イオンは試料表面に垂直に
入射している．試料から得られる PLスペクトルでは
NVセンター固有のゼロフォノンライン（638 nm）と
フォノンサイドバンド（640 nm–800 nm）が検出され
ており，荷電粒子照射を用いたNVセンターの形成が
確認できる．本試料中の単一蛍光スポットの評価例を
Fig. 4 に示す．単一の蛍光スポットの基板平面（XY）
像並びに基板奥行き方向の（XZ）像において，スポッ
ト径を評価した．本評価では基板奥行き（XZ）方向
の分布から評価される Z方向の半値全幅が約 2.5 μm，
基板平面（XY）方向の分布から想定される基板平面
（XY）方向の半値全幅が約 0.4 μmとして評価された．
これらの半値全幅から推定される装置の空間分解能
は，単一の NVセンターのサイズに対しては極めて大
きいが，粒子飛跡全体に対しては十分小さく，NVセ
ンターを用いた粒子線飛跡検出器としては十分機能す
ることが示唆された．

3.2 荷電粒子飛跡の観察

次いで，荷電粒子飛跡検出として，ダイヤモンド
表面とほぼ水平に照射した Os荷電粒子飛跡の検出を
行った．検出には窒素不純物濃度が 650 ppbの HPHT
ダイヤモンドを用いた．Figure 5に基板面に沿ってお
およそ水平に照射された Os 飛跡の可視化例を示す．
Os飛跡付近では，単一 NVセンターの約 10倍の高い
蛍光強度が観測された．加えて，飛程末端部分に近く
なるほど NVセンターの数が多くなっており，このこ
とから飛程内部に生じる欠陥の分布も再現できる可能
性が示唆される．さらに，いくつかの粒子の飛跡近傍
には，通常の荷電粒子飛跡検出器では検出することが
難しいノックオン原子のはじき出しに相当する直線的
な NVセンターの形成も観測された．以上のことから
NVセンターを用いた FNTDによって高解像度の観察
が可能なことが明らかとなった（図中の矢印参照）．
同様の実験を前例の CVD ダイヤモンド試料（推定

窒素不純物濃度 1 ppb以下）で実施した場合，飛跡の
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Figure 5. An example of confocal fluorescent
microscope image of 490 MeV Os ion tracks in
diamond. Os ions are irradiated vertically to the
diamond wafer. XZ scan was demonstrated per-
pendicular to the wafer of diamond where ion
trajectories are visualized as horizontal line.

可視化を十分に認めることができなかった．本実験事
実は，窒素不純物濃度が飛跡可視化に強く寄与するこ
とを示す．窒素不純物濃度を増大させることで，NV
センター形成効率向上が見込める．反面，過大な窒素
不純物の混入は結晶成長段階でのダイヤモンド内で荷
電粒子照射領域に依存せず，NVセンターが形成され
てしまい，粒子飛跡の可視化に結びつきにくい．もし
くは荷電粒子照射時に形成されたNVセンターと結晶
中に既存の NVセンターの判別が困難となり，信号対
雑音比（signal to noise, S/N）の低下を招く．従って，
S/Nを維持可能な最適な窒素不純物濃度の導出が今後
必要である．

4 まとめ・今後の展望

本研究では，蛍光型の重粒子線向け固体飛跡検出器
として，ダイヤモンド基板を利用した検出原理が利用
可能であることを実験的に明らかとした．従来方式と
異なり，荷電粒子が導入する欠陥に着目することで，
ダイヤモンドに対する重荷電粒子照射後の熱処理によ
り NVセンターの形成から飛跡の可視化が可能となっ
た．飛跡の全てを完全に可視化するためには，S/Nを
維持する範囲で最適な窒素不純物濃度や熱処理条件等
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を探索する必要がある．さらに，現在の NVセンター
の空間分解能は光の回折限界に支配されている．ここ
に超高空間分解能の光学顕微測定法を用いた蛍光観察
が導入できれば，数十 nm程度のより高精細な空間分
解能でブラッグピーク内部の欠陥挙動を可視化できる
と考えられる．
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