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(57)【要約】
　正電荷を伝送するための第一の材料（例えば電子ドナ
ー、正孔伝送材料、ｐ型半導体）と負電荷を伝送するた
めの第二の材料（例えば電子アクセプター、電子伝送材
料、ｎ型半導体）を含み、前記第一の材料と第二の材料
がネットワーク内に分散して複数の電気接合部を形成す
るネットワークと、ナノ粒子であって、前記ナノ粒子の
少なくとも一つのサイズが前記ナノ粒子の励起子ボーア
半径の２倍より大きく、そして少なくとも一つのサイズ
が１００ｎｍより小さく、ここで、使用する時に、前記
ナノ粒子が入射放射線を、それぞれ前記第一の材料及び
第二の材料を通って伝送するように自由な正電荷及び負
電荷に変換する、ネットワーク内に分散する複数のナノ
粒子とを備える装置が記載される。
【選択図】図４
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　正電荷を伝送するための第一の材料と負電荷を伝送するための第二の材料を含み、前記
第一の材料と第二の材料が前記ネットワーク内に分散して複数の電気接合部を形成するネ
ットワークと、
　ナノ粒子であって、前記ナノ粒子の少なくとも一つのサイズが前記ナノ粒子の励起子ボ
ーア半径の２倍より大きく、そして少なくとも一つのサイズが１００ｎｍより小さく、こ
こで、使用する時に、前記ナノ粒子が入射放射線を、それぞれ前記第一の材料及び第二の
材料を通って伝送するように自由な正電荷及び負電荷に変換する、前記ネットワーク内に
分散する複数のナノ粒子とを備える、装置。
【請求項２】
　前記ナノ粒子は入射放射線を減衰させることを特徴とする請求項１に記載の装置。
【請求項３】
　前記ナノ粒子は、放射線－ナノ粒子相互作用イベントにおいて前記放射線を正電荷及び
負電荷に変換することを特徴とする請求項１又は２に記載の装置。
【請求項４】
　前記ナノ粒子の少なくとも一つのサイズは、２０ｎｍ～１００ｎｍであることを特徴と
する上記請求項のいずれか一項に記載の装置。
【請求項５】
　前記ナノ粒子の原子番号は少なくとも４５であることを特徴とする上記請求項のいずれ
か一項に記載の装置。
【請求項６】
　前記ナノ粒子は一つ又は複数の金属酸化物から形成されることを特徴とする上記請求項
のいずれか一項に記載の装置。
【請求項７】
　前記第一の材料及び第二の材料は有機半導体であることを特徴とする上記請求項のいず
れか一項に記載の装置。
【請求項８】
　前記ネットワークはバルクヘテロ接合であることを特徴とする上記請求項のいずれか一
項に記載の装置。
【請求項９】
　前記放射線は、α粒子、β粒子、中性子、Ｘ線及びγ線のうちの一つ又は複数を含むこ
とを特徴とする上記請求項のいずれか一項に記載の装置。
【請求項１０】
　前記ナノ粒子のサイズ及び／又は材料は、前記装置によって検出されることを意図する
放射線の形態に応じて選択されることを特徴とする上記請求項のいずれか一項に記載の装
置。
【請求項１１】
　第一の電極と、
　第二の電極と、
　前記第一の電極と第二の電極の間に挟まれている請求項１－１０のいずれか一項に記載
の装置とを備える、放射線検出器。
【請求項１２】
　電流測定装置をさらに備えることを特徴とする請求項１１に記載の放射線検出器。
【請求項１３】
　電圧ソースをさらに備えることを特徴とする請求項１１又は１２に記載の放射線検出器
。
【請求項１４】
　リアルタイムデータをリモートコンピュータに伝送することができる無線送信機をさら
に備えることを特徴とする請求項１１－１３のいずれか一項に記載の放射線検出器。
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【請求項１５】
　放射線レベルを示すためのディスプレイをさらに備えることを特徴とする請求項１１－
１４のいずれか一項に記載の放射線検出器。
【請求項１６】
　請求項１１－１５のいずれか一項に記載の複数の放射線検出器を備える、システム。
【請求項１７】
　前記複数の放射線検出器のうちの少なくともいくつかは異なるタイプの放射線を検出し
、及び／又は特定の放射線の異なるエネルギーを識別するように構成されることを特徴と
する請求項１６に記載のシステム。
【請求項１８】
　前記放射線検出器又は各放射線検出器は、硬質裏地又は軟質裏地に統合される請求項１
１－１５のいずれか一項に記載の放射線検出器又は請求項１６もしくは１７に記載のシス
テム。
【請求項１９】
　入射放射線を自由な正電荷及び負電荷に変換するために、請求項１－１０のいずれか一
項に記載の装置、請求項１１－１５もしくは１８のいずれか一項に記載の放射線検出器、
又は請求項１６－１８のいずれか一項に記載のシステムを使用することと、
　前記正電荷及び負電荷から生じる特徴を記録することとを含む、方法。
【請求項２０】
　放射線－ナノ粒子相互作用イベントにおいて前記入射放射線を正電荷及び負電荷に変換
することをさらに含むことを特徴とする請求項１９に記載の方法。
【請求項２１】
　前記装置に電圧を印加することに応じて電流が発生することを特徴とする請求項１９又
は２０に記載の方法。
【請求項２２】
　記録された電流を放射線レベルの推定値に変換することをさらに含むことを特徴とする
請求項１９－２１のいずれか一項に記載の方法。
【請求項２３】
　半導体を一つ又は複数の有機溶媒に溶解し、正電荷の伝送に適する第一の材料及び負電
荷の伝送に適する第二の材料を形成することと、
　前記溶解したポリマーに複数のナノ粒子を添加してマトリックスを形成し、ここで前記
ナノ粒子の少なくとも一つのサイズが前記ナノ粒子の励起子ボーア半径の２倍より大きく
、そして少なくとも一つのサイズが１００ｎｍ未満であることとを含む、方法。
【請求項２４】
　前記マトリックスを基板に印加することをさらに含むことを特徴とする請求項２３に記
載の方法。
【請求項２５】
　前記基板への前記マトリックスの印加は、ナイフコーティング、スロットダイコーティ
ング、インクジェット印刷、グラビア印刷、スプレーコーティング、スピンコーティング
、ドロップキャスティングと３Ｄ印刷のうちの一つ又は複数を含むことを特徴とする請求
項２４に記載の方法。
【請求項２６】
　前記マトリックスを一つもしくは複数の粒子又はブロックに形成することをさらに含む
ことを特徴とする請求項２３－２５のいずれか一項に記載の方法。
【請求項２７】
　使用中、前記ナノ粒子は、入射放射線を、それぞれ前記第一の材料及び第二の材料を通
って伝送するように自由な正電荷及び負電荷に変換することを特徴とする請求項２３－２
６のうちのいずれか一項に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】



(4) JP 2019-537738 A 2019.12.26

10

20

30

40

50

【０００１】
　本発明は、放射線検出に関し、例えば、放射線検出のための材料及びこの材料を含む検
出器を記載する。
【背景技術】
【０００２】
　電離（例えば核）放射線が放射線療法、安全性スクリーニングと工業的用途などの一連
の用途に広範に使用されるため、適切な放射線検出技術を開発する必要がある。本明細書
で用語「電離放射線」と「核放射線」は全てα粒子、β粒子、Ｘ線、γ線などに及ぶと考
えられる。一般的な核放射線検出器は、半導体装置を備え、それが一般的にシリコン（Ｓ
ｉ）又はゲルマニウム（Ｇｅ）である。これらの固体装置は、入射放射線に応答して検出
器体積内に生成された電荷キャリア（電子及び正孔）の量を測定することで核又は電離放
射線を検出する。高エネルギー放射線の光子又は粒子が検出器内の活性半導体材料と衝突
する場合、それは電離を引き起こして電荷キャリアを生成する。生成された電荷キャリア
は、印加されたバイアス電圧で生成された電界の影響で加速される。これにより、電極に
容易に集めることができる電流がもたらされる。電流は材料中に堆積した放射線量に比例
することが分かる。入射放射線の光子のエネルギー及び材料の原子番号（Ｚ）に応じて、
物質の存在は、入射光子と相互作用を行う３つの主なメカニズム、即ち光電効果、コンプ
トン散乱とペア生成に広く起因する。検出器は、入射放射線量、空間分布、放射線スペク
トル及び他の性質を測定することができる。
【０００３】
　シリコンに基づく固体無機放射線検出器が知られている。無機検出器が優れた性能を有
するにもかかわらず、結晶化検出材料を使用するため、それらは湾曲形状の製造可能性、
脆い活性材料、高い製造コスト及び限られた検出器サイズなどの主な欠点を有する。それ
らの明確に確立された無機対応物と比較し、有機半導体（例えば半導体ポリマー）は、い
くつかの利点を有し、それらを大面積、低コストの電子装置のための魅力的な候補にする
。これらの有機半導体からなるインクは、共役ポリマー、オリゴマーと小分子を一般的な
有機溶媒に溶解することで調製されてもよい。その後、従来の湿式処理技術を使用してこ
れらのインクを簡単に基板に塗布し、これによって非常に低いコストで大面積装置を製造
することができる。それらの可撓性特性のため、有機半導体に基づく大面積検出器パネル
は、例えば放射性流体を監視するために管の周りに配置される管のような湾曲形状を形成
することができる。可撓性有機線量計は、さらに例えば患者の身体の複数の部分（例えば
四肢）の周囲に大面積ピクセル化検出管を形成して局所的に空間分解された線量測定を提
供するようなＸ線診断又は癌治療のための患者線量計に用いられてもよい。
【０００４】
　公知の高エネルギー放射線検出器のいくつかの特徴は、弱い暗電流（漏れ電流）、良好
な整流動作、高い電荷キャリア移動度と高い放射線遮断力を含む。一般的に、固体検出器
は「直接」と「間接」検出器に細分されてもよい。
【０００５】
　図１には、一般的に図面の記号２００で示される、有機フォトダイオードに基づく例示
的な間接放射線検出装置が示される。検出装置２００はシンチレータ材料２０２とフォト
ダイオード２０４を含む。間接変換検出器では、電離放射線の電気信号への変換は２段階
プロセスで行われる。通常、このプロセスの第一のステップは、シンチレータ材料２０２
によって入射放射線を可視光に変換することに関する。第２のステップは、可視光を吸収
して電気信号を生成する、フォトダイオード（例えばフォトダイオード２０４）のような
第二のセンサを使用することにより、第一の検出器材料の出力（シンチレータが可視光で
ある場合）を電気信号に変換する。段階的変換効率（１００％未満）が各段階に影響する
ため、間接検出器技術の多段階性質により、入射放射線が低い効率（段階的効率の倍増）
で電流に変換される。
【０００６】
　これと比較し、直接検出器は入射された電離放射線を電気信号に直接変換する。この変
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換が１段階のプロセスであるため、１組の最適化パラメータを使用しても効率損失は最小
限である。
【０００７】
　放射線誘起光電流は、直接放射線検出器の金属／半導体ポリマー／金属装置構造におい
てポリ－（トリアリールアミン）（ＰＴＡＡ）、ポリ（［９，９－ジオクチルフルオレニ
ル－２，７－ジイル］－コ－ビチオフェン）（Ｆ８Ｔ２）のような単一の均質材料を使用
して実現されてもよいことが以前に実証された。このような材料はリビングポリマー材料
であるが、それらは単一のタイプの電荷（電子又は正孔）のみを有することができる。単
一の均質材料を含む装置（単一有機半導体システム）の単一キャリア特性により、実現可
能な信号応答全体が低減される。有機半導体は一般的に低原子番号（低Ｚ）炭素と水素構
成原子からなり、これは高エネルギー放射線の低ブロッキングパワー（減衰）をもたらす
。
【０００８】
　本発明は、少なくともいくつかの上記問題を解決しようとする。
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　第一の態様では、本明細書において、正電荷を伝送するための第一の材料（例えば（有
機又は無機）電子ドナー、正孔伝送材料、ｐ－型半導体）と負電荷を伝送するための第二
の材料（例えば（有機又は無機）電子アクセプター、電子伝送材料、ｎ－型半導体）を含
み、第一の材料と第二の材料がネットワーク内に分散して複数の電気接合部を形成するネ
ットワーク（例えばバルクヘテロ接合）と、ナノ粒子であって、前記ナノ粒子の少なくと
も一つのサイズ（例えば直径）が前記ナノ粒子の励起子ボーア半径の２倍より大きく、そ
して少なくとも一つのサイズ（例えば直径）が１００ｎｍより小さく、ここで、使用する
時に、前記ナノ粒子が入射放射線を、それぞれ前記第一の材料及び第二の材料を通って伝
送するように自由な正電荷及び負電荷に（例えば直接）変換する、ネットワーク内に分散
する複数のナノ粒子とを備える装置が記載される。前記放射線は、α粒子、β粒子、中性
子、Ｘ線及びγ線のうちの一つ又は複数を含むことができる。ナノ粒子の１つ以上のサイ
ズ（例えば直径）及び／又は材料は、装置によって検出することができる放射線の形態に
応じて選択されてもよい。
【００１０】
　ナノ粒子は入射放射線を減衰させることができる。
【００１１】
　ナノ粒子は、（単一）放射線－ナノ粒子相互作用イベントにおいて前記放射線を正電荷
及び負電荷に変換することができる。
【００１２】
　ナノ粒子の少なくとも一つのサイズ（例えば直径）は、２０ｎｍ－１００ｎｍ（例えば
３０ｎｍ－５０ｎｍ）であってもよい。
【００１３】
　ナノ粒子は少なくとも４５の原子番号を有してもよい。
【００１４】
　ナノ粒子は、一つ又は複数の金属酸化物から形成されてもよい。
【００１５】
　第一の材料と第二の材料は有機半導体であってもよい。
【００１６】
　第二の態様では、本明細書において、第一の電極と、第二の電極と、第一の態様に関連
して上述した装置とを備える放射線検出器が記載されている。
【００１７】
　放射線検出器は電流測定装置を備えてもよい。
【００１８】
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　放射線検出器は電圧ソースを（例えば電池）を備えてもよい。放射線検出器に電界を印
加して対応する電極への電子及び正孔の走査を助けるように電圧源を提供することができ
る。本明細書の他の箇所に示されるように、この電圧ソースはいくつかの実施態様で省略
されてもよい。
【００１９】
　放射線検出器は、リアルタイムデータをリモートコンピュータに伝送することができる
（例えば、線量計のユーザによって経時的に露光された放射線量のレコードを維持及び／
又は警告メカニズムを生成し、潜在的な放射線障害をユーザに知らせることができる）無
線送信機をさらに備えてもよい。
【００２０】
　放射線検出器は放射線レベルを示すためのディスプレイを備えてもよい。
【００２１】
　第三の態様では、本明細書において、第二の態様に関連して上述した複数の放射線検出
器を備えるシステムが記載される。
【００２２】
　複数の放射線検出器のうちの少なくともいくつかを配置することで（例えば適切なナノ
粒子を選択することで）異なるタイプの放射線（例えば中性子とＸ線）を検出し、及び／
又は特定の放射線の異なるエネルギーを識別することができる。
【００２３】
　第二の態様による放射線検出器又は第三の態様によるシステムの放射線検出器は、硬質
裏地又は軟質裏地（例えばプラスチックシート又はプラスター）に統合されてもよい。
【００２４】
　第四の態様では、本明細書において、第一の態様に関連して上述した装置、又は第二の
態様に関連して上述した放射線検出器、又は第三の態様に関連して上述したシステムを使
用して入射放射線を自由な正電荷及び負電荷に変換することと、正電荷及び負電荷から生
じる特徴（例えば電流）を記録することとを含む方法が記載される。
【００２５】
　入射放射線は、（単一）放射線－ナノ粒子相互作用イベントにおいて正電荷及び負電荷
に変換されてもよい。
【００２６】
　電流は、装置に印加された電圧（電池から）に応じて（又は外部電圧が存在しない場合
、装置の内蔵電位によって）生成されてもよい。
【００２７】
　この方法はさらに記録された電流を放射レベルの推定値に変換することを含むことがで
きる。（これは、受信された放射線のエネルギー（非線量）を推定することに用いられて
もよいが、識別、例えばエネルギー分散型Ｘ線分光法で５０ｋｅＶのＸ線が放射されるか
否かの識別に用いられる）
　第五の態様では、コンピューティング装置によって実行される場合、コンピューティン
グ装置に第四の態様に関して説明されたいずれかの方法を実行させるコンピュータ可読命
令が提供される。
【００２８】
　第六の態様では、少なくとも一つのプロセッサと、コンピュータプログラムコードを含
む少なくとも一つのメモリとを備え、前記少なくとも一つのプロセッサによって前記コン
ピュータプログラムコードを実行する場合、前記装置が第一の態様に関連して上述した装
置、又は第二の態様に関連して上述した放射線検出器、又は第三の態様に関連して上述し
たシステムを使用して入射放射線を自由な正電荷及び負電荷に変換し、正電荷及び負電荷
から生じる特徴（例えば電流）を記録する装置が提供される。
【００２９】
　第七の態様では、本明細書において、入射放射線を自由な正電荷及び負電荷に変換する
ように、第一の態様に関連して上述した装置、又は第二の態様に関連して上述した放射線
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検出器、又は第三の態様に関連して上述したシステムを使用するための装置と、正電荷及
び負電荷から生じる特徴（例えば電流）を記録するための装置とを備える装置が記載され
る。
【００３０】
　第八の態様では、本明細書において、半導体を一つ又は複数の有機溶媒に溶解し、正電
荷の伝送に適する第一の材料及び負電荷の伝送に適する第二の材料を形成することと、前
記溶解したポリマーに複数のナノ粒子を添加してマトリックスを形成し、ここで前記ナノ
粒子の少なくとも一つのサイズが前記ナノ粒子の励起子ボーア半径の２倍より大きく、そ
して少なくとも一つのサイズが１００ｎｍ未満であることとを含む方法が記載される。前
記マトリックスは基板に印加されてもよい。使用する時に、前記ナノ粒子は、入射放射線
を、それぞれ前記第一の材料及び第二の材料を通って伝送するように自由な正電荷及び負
電荷に変換することができる。
【００３１】
　複数の技術のうちの一つ、例えばナイフコーティング、スロットダイコーティング、イ
ンクジェット印刷、グラビア印刷、スプレーコーティング、スピンコーティング、ドロッ
プキャスティングと３Ｄ印刷を使用してマトリックスを基板に印加することができる。（
マトリックスは３Ｄ印刷を含む任意の印刷技術により印加されてもよい）。印刷技術は必
要ではなく、例えば、マトリックスを粒子又はブロックに圧縮することが可能であり、蒸
発又はスパッタリングも可能である。
【００３２】
　第九の態様では、半導体を一つ又は複数の有機溶媒に溶解し、正電荷の伝送に適する第
一の材料及び負電荷の伝送に適する第二の材料を形成するための装置と、前記溶解したポ
リマーに複数のナノ粒子を添加してマトリックスを形成するための装置とを備え、前記ナ
ノ粒子の少なくとも一つのサイズが前記ナノ粒子の励起子ボーア半径の２倍より大きく、
そして少なくとも一つのサイズが１００ｎｍ未満である装置が提供される。
【図面の簡単な説明】
【００３３】
　現在、添付の図面を参照しながら非限定的な例で例示的な実施例を説明し、ここで、
【図１】例示的な間接放射線検出装置を示す図である。
【図２】例示的な実施例による材料を示す図である。
【図３】例示的な実施例による図２の材料を含む回路を示す図である。
【図４】図３の回路の例示的使用を示すフローチャートである。
【図５】いくつかの材料のバルクＸ線減衰が光子エネルギーに伴って変化することを示す
グラフである。
【図６】例示的な実施形態における走査型電子顕微鏡写真（ＳＥＭ）画像を示す図である
。
【図７】例示的な実施形態における原子間力顕微鏡（ＡＦＭ）画像を示す図である。
【図８】例示的な実施例の実現される一つの態様を示すグラフである。
【図９】例示的な実施例の実現される一つの態様を示すグラフである。
【図１０】例示的な実施例の実現される一つの態様を示すグラフである。
【図１１】例示的な実施例の実現される一つの態様を示すグラフである。
【図１２－１７】例示的な実施例による放射線検出装置を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００３４】
　図２に例示的な実施例による一般的に図面記号１で示される材料が示される。材料１は
本体材料２と、本体材料中に分散する複数のナノ粒子４とを含む。
【００３５】
　図３に、図２に関して上述した材料１を含む図面記号１０で示される回路図が示される
。回路１０はさらに第一の電極１２、第二の電極１４、基板１６、電流測定装置１８及び
電圧ソース２０（例えば電池）を含むことができる。図３に示すように、材料１は第一の
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電極と第二の電極との間に挟まれている。
【００３６】
　図３の矢印で示すように、回路１０で放射線が受信される。放射線は材料１と相互作用
を行って電流を生成し、該電流が電流測定装置１８によって以下の詳細に説明される方式
で検出されてもよい。
【００３７】
　材料２はバルクヘテロ接合（ＢＨＪ）を形成する。ＢＨＪ（材料２）は、有機正孔伝送
体／ｐ型半導体／電子ドナー及び有機電子伝送体／ｎ型半導体／電子アクセプターの相互
侵入ネットワークである。これらの電子ドナー材料と電子アクセプター材料との間の相互
作用により、装置の体積を通す電気接合部（又はナノスケールダイオード）が形成される
。電気接合部がナノ粒子（ＮＰ）４に近接していることにより、最大数の電荷キャリアが
電流として除去される（且つその故に電流測定装置１８によって検出される）ことは許容
される。言い換えれば、ナノ粒子は、本質的に内蔵された空乏領域に位置する。ＢＨＪは
活性ポリマー層全体から電荷キャリアを除去することに役立つ。したがって、これらのシ
ステムは非常に低い電圧（＜１０Ｖ）で動作し、さらには０Ｖで動作することができる。
この低電圧動作が好ましく、特にポータブル放射線モニターの場合、それは一般的に低電
圧ソース（例えば電圧ソース２０）、例えば検出器１０を動作させることができる電池を
必要とする。最適には、入射放射線の最大パーセントをキャプチャするとともに、依然と
して電極への電荷の効果的な抽出を許容するように、活性層の厚さは高くなければならな
い（約１～１００μｍ）。
【００３８】
　注意すべきものとして、全ての実施例において電圧源の使用は必要ではない。また、電
荷発生の確定が他の方式で実行されてもよいため、全ての実施例において電流検出器の使
用は必要ではない。
【００３９】
　有機材料（即ち炭素及び水素などの低Ｚ成分）の放射線減衰係数が低いため、ＢＨＪ活
性有機材料２は単独で入射放射線をほとんど減衰させない。高Ｚナノ粒子４の存在は、入
射放射線を減衰させることに役立ち、電荷キャリアの直接発生を許容して検出可能な電流
が発生する。一般的には、本明細書に記載される実施例で使用されるナノ粒子は、少なく
ともＡＳＴＭ　Ｅ２４５６－０６規格（ＡＳＴＭ　Ｅ２４５６－０６（２０１２），Ｓｔ
ａｎｄａｒｄ　Ｔｅｒｍｉｎｏｌｏｇｙ　Ｒｅｌａｔｉｎｇ　ｔｏ　Ｎａｎｏｔｅｃｈｎ
ｏｌｏｇｙ，ＡＳＴＭ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ，Ｗｅｓｔ　Ｃｏｎｓｈｏｈｏｃｋ
ｅｎ，ＰＡ，２０１２，ｗｗｗ．ａｓｔｍ．ｏｒｇ．）に与えられる定義を満たす。本明
細書において、用語「ナノ粒子」は、一般的に１００ｎｍ未満の少なくとも一つのサイズ
を有する粒子を意味することに用いられる。
【００４０】
　検出器の性能は一般的にナノ粒子のサイズに依存する。ナノ粒子のサイズが量子状態に
ある場合、即ち量子力学的効果が全体性質の粒子範囲を支配する場合、ナノ粒子との放射
相互作用により励起子（束縛電子－正孔対）を生成し、これは自由負荷に分離するために
追加的なステップを必要とする。従って、電流の発生は、自由キャリアとして発生した電
荷ほど効果的ではない。したがって、本明細書ではサイズが量子ドットの範囲内にあるナ
ノ粒子が考慮されない。
【００４１】
　また、ナノ粒子が大きすぎると、活物材料への充填効率が低く、したがって、ナノ粒子
の局所ＢＨＪ内の接合ダイオードの数が減少し、そのため検出器の効率が低下する。より
大きなナノ粒子も装置のダイオード動作に影響を及ぼし、それを抵抗体として表現させる
。したがって、ナノ粒子４のサイズは、最も効果的な経路で電荷発生及び抽出が発生する
ように、最適でなければならない。
【００４２】
　ナノ粒子のサイズが電離放射線の波長よりも大きいため、後者はミー散乱を受け、その
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結果経路長が増大する。粒径が上記限界値の上限に近づく場合、この散乱効果が増大する
。しかしながら、電荷抽出が一般的にナノ粒子のサイズから１０－１５ｎｍの深さの位置
に発生するため、堆積したＸ線エネルギーの大部分は、より大きなナノ粒子のための熱に
変換される。
【００４３】
　サイズが上記サイズの下限（即ち量子ドット状態）に近いほど電荷抽出は有効であるが
、散乱効果が著しく低下する。したがって、２０－１００ｎｍの範囲の粒径が好ましい（
例えばＸ線放射の場合）可能性がある。電離放射線散乱効果により、本明細書で定義され
るようなナノ粒子の使用はＸ線の広帯域検知（即ち、１ｋｅＶ以上のＸ線の検出）を可能
にする。また、現在の直接Ｘ線検出器の感度は非常に狭いエネルギー範囲に制限されてい
る（例えば、非晶質セレンが最も広く使用されている直接Ｘ線検出器材料の一つであり、
５０ｋｅＶを超えるエネルギーのＸ線を検出できない）。
【００４４】
　直接放射線検出器１０は、入射された高エネルギー放射線を一つのステップで検出可能
な電気信号に直接変換する。言い換えれば、該検出器は、追加的な変換ステップ、例えば
可視光の発生、例えばシンチレータ検出器、又は励起子の発生、例えばシンチレータ検出
器と量子ナノ粒子検出器などに関しない。
【００４５】
　図４は一般的に図面記号３０で示されるアルゴリズムを示すフローチャートであり、図
３の回路の例示的使用を示す。アルゴリズム３０によって示されるように、提案された直
接放射線検出器１０は以下のように動作することができる。
【００４６】
　アルゴリズム３０はステップ３２で開始し、ここで材料１が入射放射線を減衰させるこ
とに用いられる。具体的には、ＢＨＪ活性層に存在する本体材料２における高Ｚナノ粒子
４は、入射された高エネルギー放射線を減衰させる。
【００４７】
　アルゴリズム３０のステップ３４に示されるように、ナノ粒子の放射との相互作用によ
り、電子及び正孔を含めない電荷キャリアが生成される。
【００４８】
　ステップ３６において、印加されたバイアス電圧によって（例えば、提供すれば、電圧
ソース２０によって印加される）、生成された、電子及び正孔を含めない電荷は有機ＢＨ
Ｊマトリックスを通って電極１２及び１４に向かって走査される。（電荷が検出器の内蔵
電位によって除去されてもよいため、０Ｖのバイアス電圧で動作することができ、即ち電
圧ソース２０を省くことができる。）
　ステップ３６に関して上述した電荷を電極で収集して電流を記録する（アルゴリズム３
０のステップ３８）。電流出力を入射放射線量に関連付けるように較正を行うことができ
る。注意すべきものとして、いくつかの実施例では、ステップ３８は異なる方式―実施例
の方式だけで、較正された電流検出を説明することができる。
【００４９】
　最後に、ステップ４０で、ステップ３８において検出された電流に基づいて（そして較
正ステップに基づく可能性がある）入射放射線の推定値を確定する。
【００５０】
　放射線検出器は、検出器１０（又は後述する任意の他の検出器）のような多くの潜在的
用途を有する。一つの潜在的な用途はポータブル線量計である。
【００５１】
　第一の例として、単一の検出器は以下のものにインターフェースすることができる。
【００５２】
　・放射線検出器であって、リアルタイムデータをリモートコンピュータに伝送すること
ができ、該リモートコンピュータがさらに（ｉ）線量計のユーザによって経時的に露光さ
れた放射線量のレコードを維持し、（ｉｉ）警告メカニズムを生成することができ、該警
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告メカニズムが潜在的な放射線障害をユーザに知らせる。
【００５３】
　・検出器と統合されたシステムであって、警告信号（例えばノイズ）を生成し、及び／
又は周囲放射線のレベルを示すディスプレイから構成される。
【００５４】
　・上記の２つの特徴を組み合わせたシステム。
【００５５】
　このシステムに電力を供給する例は、環境内の照明条件から光を集める屋内太陽電池、
電池（例えばボタン電池、軟質又は硬質電池）、又はスーパーキャパシタのようなエネル
ギー貯蔵装置を含む。これは、有線接続により電力を供給する場合にも拡張できると想定
されてもよい。
【００５６】
　線量計の設定を拡張して複数の検出器を統合することができ、各検出器は異なるタイプ
の放射線（例えば中性子及びＸ線）を検出し、又は特定の放射線の異なるエネルギー又は
両者の混合を識別することができる。
【００５７】
　システム全体は、硬質裏地又は軟質裏地、例えばプラスチックシート又はプラスターに
統合されてもよい。
【００５８】
　また、検出器１０の材料を軟質にすることができるため、線量計は、例えばパイプの周
りに巻き付けることにより目的位置に固定することができる。
【００５９】
　最適化された検出器信号は電荷収集に依存する。検出器全体内の放射線の減衰を考慮す
る場合、アクティブ装置層全体から電荷を集めることが好ましい。シングルキャリア型有
機半導体システムは、一つの電極で電荷を抽出することに役立つ電気接合部のみを生成す
る。したがって、対向電極が対向電荷を抽出するための障壁として機能するため、該イン
タフェースだけでキャリアを除去する。（注意すべきものとして、２つの接点が異なる仕
事関数を有する場合のみに当てはまる。）上述したＢＨＪシステムは、活性材料全体にわ
たって電気接合部を生じさせ、ここで２つの電極で電荷を抽出する。これにより、高エネ
ルギー放射線によって生成された２種類の電荷キャリアを抽出する可能性が高まる。
【００６０】
　上記のこれらのメカニズムの影響は、異なる光子エネルギーでの典型的な材料の減衰（
＜０．１ＭｅＶ－光電効果、０．１－１０ＭｅＶ－コンプトン散乱及び＞１０ＭｅＶ－ペ
ア生成）で見られてもよい。ナノ粒子が電離放射線の波長よりわずかに大きいために生じ
る電離放射線のミー散乱はさらにこれらの効果を高める。
【００６１】
　図５は一般的に図面記号５０で示されるグラフであり、それが光子エネルギーの関数と
してのいくつかの材料のバルクＸ線減衰を示す。光子エネルギーの関数としての炭素、ケ
イ素、ＢＨＪとＢＨＪ－ＮＰ化合物の総減衰量が示される。ＮＩＳＴ　ＸＣＯＭソフトウ
ェアを使用して本体材料のこれらの値を計算し、そしてナノ粒子による散乱効果（ｈｔｔ
ｐ：／／ｐｈｙｓｉｃｓ．ｎｉｓｔ．ｇｏｖ／ＰｈｙｓＲｅｆＤａｔａ／Ｘｃｏｍ／ｈｔ
ｍｌ／ｘｃｏｍ１．ｈｔｍｌ）を考慮しない。
【００６２】
　図５に示すように、高Ｚナノ粒子を有機マトリックスに導入することにより、有機層の
減衰を著しく増加させ、特にスペクトル効果とスペクトルのペア生成領域において、シリ
コンの減衰よりも高くすることができる。
【００６３】
　テスト例
　以下の結果及び議論は、有機ドナーに基づくＢＨＪシステム及び有機アクセプターに基
づくＢＨＪシステムから製造された直接放射線検出器に基づいている。我々の例のシステ
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ムでは、ポリ（３－ヘキシルチオフェン－２，５－ジイル）：［６，６］－フェニルＣ７
１ブチラートメチルエステル（Ｐ３ＨＴ：ＰＣ７０ＢＭ）バルクヘテロ接合活性材料と酸
化ビスマス（Ｂｉ２Ｏ３）はそれぞれ有機ＢＨＪ（本体材料２）と高Ｚ　ＮＰ（ナノ粒子
４）として使用される。アルミニウムと酸化インジウムスズ（ＩＴＯ）はそれぞれ陰極と
陽極（検出器１０の電極１２及び１４）として使用される。
【００６４】
　立体規則性ポリ（３－ヘキシルチオフェン－２，５－ジイル）（Ｐ３ＨＴ、４０ｍｇ、
Ｒｉｅｋｅ　４００２　ＥＥ）と［６，６］－フェニルＣ７１酪酸メチルエステル（ＰＣ

７０ＢＭ、４０ｍｇ、純度９９％；Ｓｏｌｅｎｎｅ）を１ｍｌのジクロロベンゼンに添加
してＰ３ＨＴ：ＰＣ７０ＢＭ（Ｂｉ２Ｏ３－Ｏ）の溶液を調製する。Ｂｉ２Ｏ３ナノ粒子
（正方晶系結晶構造を有するβ相、直径３８ｎｍ、表面積１８ｍ２ｇ－１、Ａｌｆａ　Ａ
ｅｓａｒ）をＰ３ＨＴ：ＰＣ７０ＢＭ溶液に分散させて４０（Ｂｉ２Ｏ３－４０）ｍｇ　
ｍｌ－１のＢｉ２Ｏ３濃度を得る。該装置のＮＰ重量パーセント（ｗｔ％）は３３％であ
る。
【００６５】
　空気中で、ポリ（３，４‐エチレンジオキシチオフェン）－ポリ（スチレンスルホン酸
）（ＰＥＤＯＴ：ＰＳＳ；Ａｌ　４０８３；Ｈｅｒａｅｕｓ）の電子ブロッキング層と正
孔伝送層（ＨＴＬ）をＩＴＯ（Ｉｎ２Ｏ３：Ｓｎ）ガラス基板（１５ｍｍ×１５ｍｍ）に
スピンコーティング（５０００ｒｐｍ、４０秒）して１５０℃で１０分間アニールして４
０ｎｍの厚さを得る。９０μＬ体積のＢｉ２Ｏ３－０とＢｉ２Ｏ３－４０溶液を塗布し、
密閉ペトリ皿で６０℃で２０～４０分間アニールする。次に１４０℃で１０分間アニール
する。第２のアニーリングステップに対して、装置は蓋付きペトリ皿の下に置かれていな
い。装置を３×１０－６ｍｂａｒ未満の圧力で真空に２４時間維持して残留溶媒を除去す
る。次に電子伝送（ＥＴＬ）層及び正孔ブロッキング層、１－２，９－ジメチル－４，７
－ジフェニル－１，１０－フェナントロリン（ＢＣＰ、昇華グレード、Ｓｉｇｍａ　Ａｌ
ｄｒｉｃｈ、純度９９．９９％、約５ｎｍの厚さ）を堆積させて蒸着してＡｌ陰極（約１
２０ｎｍ）を堆積させる。パッケージスライドガラスとＵＶ硬化接着剤（Ｏｓｓｉｌａ）
を使用してＵＶランプで５分間照射して、パッケージする。ＨＴＬとＥＴＬ及び電極材料
は、ＢＨＪ活性材料から電荷キャリアを抽出する用途を最適化することに適用する任意の
そのような材料と交換することができる。
【００６６】
　図６は例示的な実施例における走査型電子顕微鏡写真（ＳＥＭ）画像を示す図である。
特に、図６の（Ａ）及び（Ｂ）がそれぞれ第一の装置の表面のＳＥＭ画像６０と第二の装
置の表面のＳＥＭ画像６２を示し、ここで第一の装置は、ナノ粒子の負荷が３３重量％で
ある有機ＢＨＪ（上記の通り）を含み、第二の装置は有機ＢＨＪ（即ちナノ粒子を含めな
い）表面のみを含む。
【００６７】
　図６に示すＳＥＭ画像は、ＮＰの存在下でフィルムの微細構造を観察することを許容す
る。図６は５０×５０μｍ２の面積に記録されたサンプルの顕微鏡写真を示す。ＳＥＭ画
像によれば、ナノ粒子の存在が明らかであり、そしてナノ粒子が装置の底部に位置するだ
けでなく、これは、ナノ粒子の分布が有機ＢＨＪ層全体にわたって均一であることを示し
ている。ＳＥＭ画像は、ＮＰを有するフィルム（画像６０）に対して、フィルムの構造化
がより顕著であり、ＮＰを含めない表面（画像６２）に対して、表面の変化がほとんど無
視できることを示すように見える。
【００６８】
　図７は例示的な実施例における原子間力顕微鏡（ＡＦＭ）画像を示す図である。特に、
図７の（Ａ）及び（Ｂ）がそれぞれ第一の装置の第一のＡＦＭ画像７０と第二の装置の第
二のＡＦＭ画像７２を示し、ここで第一の装置は、ＮＰの負荷が３３重量％である有機ポ
リマー（上記の通り）を含み、第二の装置は有機ポリマー（ＮＰを含めない）表面のみを
含む。
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【００６９】
　混合厚膜の表面粗さは、暗リーク電流及び装置性能に影響を与える。したがって、原子
間力顕微鏡（ＡＦＭ）を使用して堆積層の表面粗さを評価する。３３重量％のＮＰ負荷装
置及びＮＰを含めない装置の場合、二乗平均平方根（ｒ．ｍ．ｓ）粗さ値は、それぞれ１
５３．４及び６．６ｎｍである。得られた値から明らかなように、ＮＰの存在により、フ
ィルムの表面粗さはＮＰを含めない表面の表面粗さよりもほぼ２０倍大きくなる。
【００７０】
　図８は一般的に図面記号８０で示されるグラフであり、それが例示的な実施例の実現さ
れる一つの態様を示す。特に、図８は、ＮＰを含めない装置（曲線８２）と３３重量％の
ＮＰ負荷を有する装置（曲線８４）の時間依存性Ｘ線応答を示す。－１０Ｖの逆バイアス
電圧で、２７ｍＧｙｓ－１の線量率で、６０ｋｅＶのタングステンＸ線ソースで装置を１
分間照射する。Ｘ線ソースを１分間交互にオンオフし、２７ｍＧｙｓ－１の線量率（１．
６２Ｇｙの総線量に相当）で照射する。純粋な有機材料を含む装置（ＮＰを含めない装置
）は、ほぼゼロのＸ線応答を示す（曲線８２を参照）。しかしながら、ＢＨＪマトリック
スに３３重量％のＮＰが存在する場合、電流応答は劇的に増加し、４６ｎＡｃｍ－２の値
を示す（曲線８４を参照）。そのような低い動作電圧では、これは直接有機Ｘ線検出器に
よって記録された最高のＸ線応答である。
【００７１】
　図９は一般的に図面記号９０で示されるグラフであり、それが例示的な実施例の実現さ
れる一つの態様を示す。具体的には、図９はＮＰ負荷（（３３重量％）を有する装置とＮ
Ｐ負荷（０％）を有しない装置の感度を示す。２７ｍＧｙｓ－１の線量率で、－１０Ｖの
逆バイアス電圧でＸ線応答を得る。
【００７２】
　したがって、図９はＮＰの存在に対する装置の感度を示している。ＮＰを含めない参照
装置は、ほぼゼロの感度（０．００３μＣ　ｍＧｙ－１　ｃｍ－３）を示す。これは、大
部分の放射線減衰が有機マトリックスに高Ｚ　ＮＰが含まれることに起因することを示し
ている。しかしながら、有機ＢＨＪマトリックスに３３重量％のＮＰを添加すると、感度
がほぼ１．７μＣ　ｍＧｙ－１　ｃｍ－３に増加する。
【００７３】
　図１０は一般的に図面記号１００で示されるグラフであり、それが例示的な実施例の実
現される一つの態様を示す。具体的には、図１０は３３重量％のＮＰを有する装置の時間
依存性Ｘ線応答を示している。３０．１ｍＧｙｓ－１の線量率で、－１００Ｖの逆バイア
ス電圧で、５０ｋｅＶのタングステンＸ線ソースで装置を１５分間照射する。図１０は装
置を１５分間連続し、総線量が２７１．５３Ｇｙとなる場合、ピークが約９０μＡｃｍ－

２であるＸ線応答を示している。
【００７４】
　図１１は一般的に図面記号１１０で示されるグラフであり、それが例示的な実施例の実
現される一つの態様を示す。具体的には、図１１は３３重量％のＮＰ装置の感度が電圧変
化の関数として示される。図１１に示すように、装置のＸ線応答は印加されたバイアス電
圧に大きく依存する。図１１は３３重量％のＮＰ装置のより広い動作電圧範囲内の装置応
答を示している。５Ｖ未満の低電圧では、装置が０．１３１μＣ　ｍＧｙ－１　ｃｍ－３

の感度を生じ、そして低電圧状態（２．５～１０　Ｖ）では、感度は線形増加し、線形回
帰（Ｒ２）値が０．９９７４５であり、これは、該装置が携帯用電池に電力を供給するこ
とができることを示す。したがって、結果は、高Ｚ　ＮＰを使用して入射放射線を効果的
に減衰させ、そして厚いＢＨＪ活性材料層が電子及び正孔を電極に向かって走査して電流
応答を得ることに役立つことを示す。ＮＰが既に内蔵された空乏領域に配置されているた
め、ほぼゼロ電圧に近い場合又はゼロ電圧の場合で電荷を抽出することができる。本明細
書で与えられた例では低圧と高圧でのＸ線照射下での高感度性能を研究して説明している
。
【００７５】
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　それらのナノメートルサイズのため、ナノ粒子は、互いに接続されて短絡を生じさせる
ことなく半導体ポリマーに有利に添加されてもよい。高原子番号（Ｚ）を有するＮＰは強
力な放射線減衰剤であるが、低Ｚポリマー又は有機物はそうではない。Ｘ線検出器は、検
出器感度が測定に限定されず、現在柔軟性のない固体シリコンフォトダイオード検出器に
基づいている高光子束用途である。これと比較し、３３重量％のＢｉ２Ｏ３　ＮＰを含有
するＰ３ＨＴ：ＰＣ７０ＢＭダイオードは、５０ＭｅＶを超える高エネルギーでより多く
のＸ線（＞１ＭｅＶ）を減衰させ、最大約８０％まで減衰（体積減衰効果のみが考慮され
る）することができる。より低いエネルギー（＜１ＭｅＶ）では、Ｐ３ＨＴ：ＰＣ７０Ｂ
Ｍ：Ｂｉ２Ｏ３ダイオードは、シリコンダイオードよりも６倍多い入射放射線を減衰させ
、同時にポリマー又は有機フィルムの柔軟性を維持する。検出器フィルム自体がヒト組織
（組織等価性）に近いエネルギー依存性を有するため、それらは放射線療法用途に魅力的
である。ＮＰの濃度が増加するにつれて、負荷ＮＰのポリマーフィルムのこの組織等価性
は悪くなるが、ＮＰがダイオードの量子効率を向上させることを含む。低濃度のＢｉ２Ｏ

３　ＮＰを使用しても、ポリマーフィルムは、あるエネルギー範囲で、シリコンよりもＸ
線に対してより敏感であるように見える可能性がある。放射線療法の用途では、組織等価
性と向上される感度との間のトレードオフを確定する必要がある可能性がある。
【００７６】
　検出器の機械的柔軟性により、それは折りたたむことができる。したがって、多層ポリ
マー／有機半導体／ＮＰフィルムは入射放射線を減衰させ、さらにはより多く入射放射線
を減衰させることに用いられてもよい。これらの軽量の可撓性有機半導体／ポリマー／Ｎ
Ｐ材料から生成又は収集される電荷を改善し、それらが使い捨て接着性石膏に統合される
ことを潜在的に許容して放射線ビームの短期間のリアルタイム検出／イメージングを許容
する。
【００７７】
　有機半導体ダイオードは高い空間分解能を有し、方向依存性に適応することができる。
有機半導体又はポリマーダイオードは、サブミクロンサイズ、大面積で可撓性基板に製造
されてもよく、これらの技術の組み合わせはそれらが入射放射線ビーム内に三次元的に位
置決めされることを許容する。線量が一次元の量であるため、小さい体積を有する線量計
は、高い空間分解能を有する。入射ビームを複数回通過させる能力がより高い検出器感度
を許容するように、単一のポリマー有機半導体検出器を「折り畳む」。最後に、頑丈な固
体半導体有機ダイオードは、直接読み出すことができるというリアルタイム電気的応答と
低い動作電圧の利点を有し、これにより、それらに電力を電池で供給し、そしてそれらの
携帯性を向上させることができる。
【００７８】
　注意すべきものとして、陰極として使用されてもよい他の材料は、ｎ型グラフェン、ｎ
型カーボンナノチューブ、クロム、チタン、カルシウム、バリウム又は低い仕事関数を有
する類似の材料を含み、及び金属／金属酸化物の組み合わせを含む二重層陰極システムを
含み、ここで金属酸化物が酸化亜鉛、酸化チタン、酸化クロム又は金属／有機化合物の組
み合わせであってもよく、ここで有機系がポリエチレンイミンのバセチン又はその誘導体
、ポリフッ化物例えばＰＦＮであってもよい。
【００７９】
　アノードとして使用することができる他の材料は、金、ニッケル、グラフェン、金属／
金属酸化物の組み合わせなどの高仕事関数材料を含み、ここで金属酸化物がタングステン
、モリブデン、ニッケル又は金属／有機物に基づいてもよく、ここで有機物がＰＥＤＯＴ
：ＰＳＳ、ＰＴＡＡ、Ｆ８Ｔ２、スピロ－ＭＥＯＴＡＤ、Ｐ３ＨＴ又は任意のｐ型ポリマ
ーであってもよい。
【００８０】
　記載された同じ構造は、様々な有機ＢＨＪ半導体と高Ｚ　ＮＰとして実現されてもよい
。ＢＨＪについては、ベンゾ［１，２－ｂ　４，５－ｂ’］ジチオフェンに基づく材料、
ポリチオフェン族、ポリ（フェニレンビニレン）、カルバゾール族などが電子ドナー材料
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として使用されてもよく、そしてフラーレン誘導体、ＩＴＩＣ、ｎ型金属酸化物、ビナゼ
ン誘導体、芳香環電子アクセプターなどが電子アクセプター材料として使用されてもよい
。タンタラム、タングステン、ビスマス、鉛、白金、金、カドミウムなどの元素を含む純
金属又は複合高ＺのＮＰはＮＰのいくつかの選択である。実績のある放射線減衰を考える
と、鉛系材料は、ＮＰに対して良い選択であるが、その環境毒物学のためにあまり普及し
ていない。
【００８１】
　例示的な材料のさらなる詳細は以下に提供される。
【００８２】
　製造のために、大面積で製造された活性材料堆積は、スプレーコーティング、スロット
ダイコーティング、インクジェット印刷、グラビア印刷、フレキソ印刷、粉末圧縮などの
異なるロール又はシートコーティング技術を使用して行われてもよい。注意すべきものと
して、本発明は、さらにα粒子、β粒子、中性子及びγ線などの他の電離（例えば核）放
射線の検出に拡張し、同時に同じ構成を維持することができる。これは適切なナノ粒子を
使用することで実現されてもよい。中性子検出には、フッ化リチウム、炭化ホウ素、窒化
ホウ素などのＮＰを含むＬｉ－６又はＢ－１０を使用することができる。γ線検出には、
ビスマス、タンタラム、タングステン、鉛、金、白金などのＺ＝１３より高い高Ｚ　ＮＰ
、及びテルル化カドミウム（ＣｄＴｅ）、ペロブスカイト（鉛系など）などの合金とＢｉ

２Ｏ３、ナノダイヤモンドなどの複合高Ｚ　ＮＰなどを使用することができる。α粒子と
β粒子の検出には、グラフェン、アモルファスカーボン、カーボンナノチューブ、カーボ
ンの全ての同素体を含む任意のカーボン系材料を使用することができる。Ｓｉ系ＮＰとナ
ノワイヤ、銀（Ａｇ）系ＮＰとナノワイヤ、亜鉛（Ｚｎ）ＮＰ及びいずれかのタイプの金
属と合金（ＮＰ又はミクロンサイズの粒子）はα粒子検出及びβ粒子検出に用いられても
よい。
【００８３】
　上述したように、本明細書に記載される放射線検出器は、正電荷を伝送するための第一
の材料と負電荷を伝送するための第二の材料とを有するネットワークを含み、ここでナノ
粒子がネットワーク内に分散している。以下でさらに説明される図１２－図１７は第一及
び第二の材料ならびにナノ粒子の様々な配置を含む。理解すべきものとして、図１２－図
１７に示す配置は例で提供されるが、他の配置も可能である。
【００８４】
　図１２に例示的な実施例による放射線検出装置が示され、一般的に図面記号１２０で示
される。装置１２０は積み重ねられて配置された層を含む。一つの実施例では、第一の層
１２２は電子伝送層であり、最後の層１２６は正孔伝送層であり、スタック１２４は積み
重ねられた電子伝送層と正孔伝送層を表す。図１２に概略的に示されるように、積み重ね
られた層の間に複数のナノ粒子１２８が提供される。したがって、スタックは、上記放射
線検出装置の第一の材料と第二の材料とを提供する。ナノ粒子は、荷電粒子の抽出（それ
らの粒子が入射されたＸ線又はいくつかの他の放射ソースから生成される場合）を最大限
にするために、第一の材料と第二の材料との接合部に提供されてもよい。例えば、積み重
ねられた層を順次製造し、積み重ねられた層の次の層を追加する前に、各層の上にナノ粒
子を提供することができる。注意すべきものとして、第一の層１２２は正孔伝送層であっ
てもよい。同様に、最後の層１２８は電子伝送層であってもよい。
【００８５】
　図１３に例示的な実施例による、一般的に図面記号１３０で示される放射線検出装置が
示される。装置１３０は交差して配置された層を含む。一つの実施例では、第一のグルー
プのフィンガー１３２は電子伝送材料であり、第二のグループのフィンガー１３４は正孔
伝送材料である（明らかに、これらの材料が逆にすることができる）。図１３に概略的に
示されるように、電子伝送材料及び正孔伝送材料のフィンガー間に多数のナノ粒子（例え
ば、ナノ粒子１３５、１５６及び１３７）が提供される。したがって、スタックは、上記
放射線検出装置の第一の材料と第二の材料を提供し、そしてナノ粒子は、荷電粒子の抽出
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（Ｘ線又はいくつかの他の放射ソースから生成される場合）を最大限にするために、第一
の材料と第二の材料（即ち正孔伝送層と電子伝送層）の接合部に提供されてもよい。装置
１３０は、３Ｄ印刷技術による製造に非常に適する。
【００８６】
　図１４に例示的な実施例による、一般的に図面記号１４０で示される放射線検出装置が
示される。装置１４０は、電子伝送材料と正孔伝送材料との混合物から形成されたマトリ
ックス１４２を含む。図１４に概略的に示されるように、マトリックス内に多数のナノ粒
子（例えは、ナノ粒子１４４、１４５及び１４６）が提供される。正孔伝送層と電子伝送
層との接合部（ランダムに発生してもよい）にナノ粒子が提供される場合、入射されたＸ
線（又は他の放射線）が自由電子と正孔対に変換され、それらの層を通って伝送される。
【００８７】
　図１５に例示的な実施例による、一般的に図面記号１５０で示される放射線検出装置が
示される。放射線検出装置１５０は、第一の装置１５２、第二の装置１５４と第三の装置
１５６を含む。装置１５２－１５６は図１５に示す配置で垂直に積み重ねられる。装置１
５２－１５６のそれぞれはナノ粒子が分散しているバルクヘテロ接合を含み、そして例え
ば上記のいずれかの放射線検出装置、例えば上記放射検出装置１、１０、１２０、１３０
と１４０であってもよい。注意すべきものとして、図１５に示すように、装置１５２、１
５４及び１５６は必ずしも物理的な接触を必要としない。
【００８８】
　図１６に例示的な実施例による、一般的に図面記号１６０で示され、上記装置１５０と
類似する放射線検出装置が示される。放射線検出装置１６０は、図１６に示すように水平
に取り付けられた第一の装置１６２と第二の装置１６４を含む。装置１６２及び１６４の
それぞれはナノ粒子が分散しているバルクヘテロ接合を含み、そして例えば上記のいずれ
かの放射線検出装置、例えば上記放射検出装置１、１０、１２０、１３０と１４０であっ
てもよい。注意すべきものとして、図１６に示すように、装置１６２及び１６４は必ずし
も物理的な接触を必要としない。
【００８９】
　放射検出装置１５０及び１６０は全て直列又は並列に接続された放射線検出装置アレイ
を提供する。アレイの様々な検出装置は異なってもよく、例えば異なるナノ粒子を含む。
このようにして、アレイ内の異なる放射線検出装置を調整して異なる放射線タイプを検出
することができる。放射線検出装置１５０では、第二の装置１５４は第一の装置１５２を
通過する放射線のみを受信することができる（第三の装置１５６は第一の装置及び第二の
装置を通過する放射線のみを受信する）。
【００９０】
　図１７に例示的な実施例による、一般的に図面記号１７０で示される放射線検出装置が
示される。放射線検出装置１７０は、タイル状に配置された複数の放射線検出装置を含む
。ブロックは「画素」を形成することができる。（例えば、ナノ粒子サイズ及び／又は材
料を選択することで）少なくともいくつかのブロックを異なる放射タイプに調整すること
ができる。いくつかの構成では、いくつか又は全てのブロックを同じ放射タイプに調整す
ることができる。放射線検出装置１７０は、例えば検出器の平面図であってもよい。図１
７に示すように、装置１７０を形成する様々な検出器は必ずしも物理的接触を必要としな
い。
【００９１】
　いくつかの実施例では、放射検出装置１７０は放射線イメージャーと呼ばれてもよい。
放射線イメージャーは適切な読み出し電子機器を含むことができる。このような放射線イ
メージャーは、以下に記載されるように、多くの潜在的用途を有する。
【００９２】
　・イメージャーは軟質裏地（例えば基板、プラスター）上に製造され、そして例えば着
用可能な健康モニタリング用途に用いられてもよい。例えば、創傷領域又は骨損傷が検出
された領域又は癌性組織が存在する領域に使用者によって装着されたパッチを想定するこ
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とができる。各検出器画素の高感度のため、小さなＸ線ソースを使用して創傷治癒、骨折
又は癌性組織のいずれかの変化を定期的に観察することができる。
【００９３】
　・イメージャーはさらに環境内に存在してはならない金属物体を監視することに用いら
れてもよい。例えば、これらのイメージャーは食品包装業界に用いられて食品中の潜在的
な金属汚染物質を識別することができる。また、マルチチャネル分析技術又は他の適切な
技術を使用することにより、イメージャーはさらにどの要素が存在すか、それらがどこに
配置されているかをレンダリングすることに用いられてもよい。
【００９４】
　・一例として、該技術は、空港、港湾及び疑わしい爆弾現場でのセキュリティスクリー
ニング活動に拡張することができる。
【００９５】
　・該技術は、製造期間に又は動作中の部品もしくは機械部品をシステム自体に統合させ
ることで、指定された評価期間内の非破壊的評価に用いられる健康な機械部品をリアルタ
イムで監視することができる。イメージャーの潜在的な柔軟性により、Ｘ線フィルムの利
点（画像の形状において非常に小さな制限を有する）を使用することが可能となるが、該
Ｘ線フィルムがデジタル形態（リアルタイムイメージングが不可能なフィルムでなく、リ
アルタイムイメージングが可能なフィルム）である。
【００９６】
　・検出器とイメージャーは学術研究に適用する
　上記用途はＸ線を使用ことに限定されず、他の形態の電離放射線を使用することもでき
ることに適用する。
【００９７】
　検出器を製造する時に、第一の材料と第二の材料（例えば正孔伝送有機半導体（又は複
数の正孔伝送半導体）及び電子伝送半導体（又は複数の電子伝送半導体）とナノ粒子の混
合物からなる溶液は次のとりである：
　・溶液印刷とコーティング技術を使用して溶液から直接堆積し、例えば軟質又は硬質基
板にスロットダイコーティング、ブレードコーティング、グラビア印刷、フレキソ印刷、
ドロップキャスティング、３Ｄ印刷、インクジェット印刷、スプレーコーティング、ディ
ップコーティングするがこれらに限定されない。また、これらのインクはコーティングラ
イン又はフィラメントに用いられてもよい。
【００９８】
　・熱蒸着、化学蒸着、パルスレーザーアブレーション、スパッタリングコーティング技
術により基板に直接堆積する。
【００９９】
　・以下の処理により独立した粒子又はブロックを形成し、即ち有機半導体とナノ粒子に
溶解できないが、使用される有機溶媒の少なくとも部分と混和する貧溶媒を導入し、シス
テムからの使用される材料を得る。次に残りの溶媒を蒸発させて乾燥粉末を得て、必要な
らば、それをプレスして焼結し、独立した固体粒子を形成することができる。
【０１００】
　・半導体を含有するインクが適切な圧力に維持された低真空システムに高圧で噴射され
てもよく、該適切な圧力で溶媒を蒸発して粉末を収集する。次に粉末を圧縮し独立した粒
子を形成する。又は
　・粒子を、Ｘ線撮像装置の下で説明されているように、適切な電気接触材料又はバッキ
ングプレートからなる基板に圧縮することができる。
【０１０１】
　さらにＸ線検出器のフィラメントを例えば押出し又は静電紡糸により形成するように、
インクの物理的性質を調整することができる。
【０１０２】
　以下に第一の材料及び第二の材料（即ち正孔及び電子伝送材料）とナノ粒子として用い
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られる例示的な材料のテーブルを（例で）提供する。
【０１０３】
　例示的な正孔伝送材料：
［表１］
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　例示的な電子伝送材料
［表２］
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　例示的な放射線減衰材料（即ち、ナノ粒子として）：
［表３］
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【０１０４】
　以下の記載は、本明細書に記載される少なくともいくつかの実施形態のいくつかの興味
がある方面をまとめる。
【０１０５】
　単一の電離放射線／ナノ粒子相互作用イベントにおいて電離放射線を停止して自由電子
と正孔を生成する能力を有する高原子番号ナノ粒子（例えば、Ｚ＞４５）が一般的に使用
される。
【０１０６】
　本明細書で定義されるようなナノ粒子は、一般的にＡＳＴＭ　Ｅ２４５６－０６定義に
従い、ここで一つ又は２つのサイズが１－１００ｎｍの範囲にある。最小ナノ粒子サイズ
が励起子ボーア半径の２倍より大きく、該励起子ボーア半径より小さいと、ナノ粒子は、
エネルギーレベル（即ち量子ドット）の定量化を示し、電離放射線と相互作用を行う時に
間接的挙動を表示する（例えば電離放射線の相互作用により、電子及び正孔伝送有機半導
体によって抽出された自由キャリアを生成することなく、光が放出される）。
【０１０７】
　検出器の性能は一般的にナノ粒子のサイズに依存する。ナノ粒子のサイズが電離放射線
の波長よりも大きいため、後者は散乱（例えばミ－散乱）を受け、その結果経路長が増大
する。粒径が上記限界値の上限に近づく場合、この散乱効果が増大する。しかしながら、
電荷抽出が一般的にナノ粒子のサイズ１０－１５ｎｍの深さの位置に発生するため、堆積
したＸ線エネルギーの大部分は、熱に変換される。他方では、サイズが上記サイズの下限
値に近いほど電荷抽出は有効であるが、散乱効果が著しく低下する。したがって、粒径が
３０～５０ｎｍの範囲にある場合で好ましい（例えばＸ線照射の場合）、上述したように
、他のサイズも可能である。電離放射線散乱効果により、本明細書で定義されるようなナ
ノ粒子の使用はさらにＸ線の広帯域検知（例えば、１ｋｅＶ以上のＸ線の検出）を可能に
する。また、現在の直接Ｘ線検出器の感度は非常に狭いエネルギー範囲に制限されている
（例えば、非晶質セレンが最も広く使用されている直接Ｘ線検出器材料の一つであり、５
０ｋｅＶを超えるエネルギーのＸ線を検出できない）。
【０１０８】
　本明細書に記載される放射線検出器は、少なくとも２つの有機半導体からなるインクを
使用することができ、固体半導体に処理する場合、一方は正電荷（正孔）を優先的に伝送
し、他方は負電荷（電子）を優先的に伝送して電気接点を分離する。有機光起電力デバイ
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ス及び光検出器（ＵＶから電磁スペクトルまでの近赤外線部分を検出する）の分野では、
上記のような有機半導体の混合物が使用される。該混合物は一般的にバルクヘテロ接合（
ＢＨＪ）と呼ばれる。ＵＶから電磁スペクトルまでの近赤外線部分のエネルギー範囲内の
光子の相互作用により、束縛電子及び正孔が形成され、励起子と呼ばれる。有機光起電力
デバイスと光検出器において、電子及び正孔伝送有機半導体（一般的にレセプター相とド
ナー相と呼ばれ、特に励起子に基づくシステムの場合のみ）によって掃除する前に励起子
を自由電荷に分解（解離）するように、このようなＢＨＪ構造は必要である。本明細書に
記載される有機半導体の混合物は本明細書に記載される直接放射線検出器における励起子
解離プロセスに関与しないが（励起子形成がないため）、内蔵された電場の形成を考慮し
、前記組み合わせは依然としてボディへテロ接合と呼ばれてもよい。又は、同じバルクヘ
テロ接合は、ｐ－ｎ接合、相互侵入ｐ－ｎ接合、電子伝送相と正孔伝送相を浸透する相互
侵入ネットワーク又はドナー（正孔伝送有機半導体を指す）－アクセプター（電子伝送有
機半導体を指す）システムと呼ばれてもよい。
【０１０９】
　以上に強調された電荷伝送電荷移動を妨害しない限り、使用される有機半導体の数を増
やすことができる。また、本明細書で確定された有機半導体は、ポリマー、小分子、０次
元、１次元、２次元又は３次元構造であってもよい。
【０１１０】
　上記有機半導体を選択することもでき、このようにして有機半導体の組み合わせ又は有
機半導体とナノ粒子の組み合わせにより、内蔵型電界が形成され、該電界で、入射Ｘ線と
ナノ粒子が相互作用を行う時に生成された自由電子と正孔を駆動して電気接点を分離し、
それによって電気信号を生成する（外部バイアス電圧がない場合でも）。言い換えれば、
外部電界がない場合でも、上記有機半導体の組み合わせを使用することで、完全空乏型ダ
イオードを実現することができる。
【０１１１】
　本明細書に開示される実施形態では、高原子番号（Ｚ）ナノ粒子及び正孔を伝送するた
めの少なくとも一つの材料（例えば有機半導体）と電子を伝送するための少なくとも一つ
の材料（例えば有機半導体）からなる検出器が説明され、該ナノ粒子が単一のステップで
電離放射線と相互作用を行う時に自由電子と正孔を直接生成する。使用される電子及び正
孔伝送材料（例えば有機半導体）の混合物は、（外部バイアス電圧がない場合でも）Ｘ線
によって発生した自由キャリアを抽出することができる。
【０１１２】
　使用されるナノ粒子は、単一の材料タイプのものであってもよく、又は異なる高Ｚ材料
からなるナノ粒子の混合物であってもよい。単一のナノ粒子は、電子及び正孔の両方の抽
出が妨げられ且つ単一のナノ粒子内の材料が量子ドットの性質を示さないように材料が選
択される限り、２つの高Ｚ材料から構成することもできる。一つの高Ｚ材料を別の高Ｚ材
料に積層することは、ナノ粒子自体でも、電場が電離放射線と相互作用を行う時に直接発
生した電荷を効果的に抽出することができるという方式で行われてもよい。
【０１１３】
　固体状態検出器の製造は、ナイフコーティング、スロットダイコーティング、インクジ
ェット印刷、グラビア印刷、スプレーコーティング、スピンコーティング、ドロップキャ
スティングなどの技術を使用してインクを直接コーティングすることによって行われても
よい。また、固体検出器は、有機半導体粉末を調製することで製造されてもよく、前記有
機半導体粉末がインクに貧溶媒を添加することで得られ、これにより、有機半導体－ナノ
粒子混合物が沈殿し、次に回転蒸発により溶媒を除去し、空気又は真空乾燥で乾燥し、粉
末を得る。該粉末を任意の所望のサイズに圧縮し、固体ディスク／粒子／プレート／ブロ
ック／ウェハを形成し、それが適切な電気接点と組み合わせ、異なる表面又は同じ表面の
異なる領域又は両者の組合せで電子及び正孔を選択的に抽出することに用いられ、それに
よって全体が直接電離放射線検出器として作用することができる。
【０１１４】
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　覆われた金属被覆層を使用して電子及び正孔を抽出することにより、システムは、該溶
液を使用して調製された被覆層又は該粉末を使用して製造された固体の単一検出器素子と
して表現されてもよい。インクはＣＣＤ又はＣＭＯＳバックプレーン読み出しシステムに
堆積され、次に、ナノ粒子混合物の表面に単一の金属被覆層が堆積されたＸ線感光性有機
半導体、又はナノ粒子混合物にパターン化金属被覆層が堆積された有機半導体に存在し、
これによりＸ線イメージャーを製造することができる。粉末の場合、インクをＣＣＤ又は
ＣＭＯＳバックプレーンに圧縮し、次にナノ粒子混合物の表面に単一の金属被覆層が堆積
されたＸ線感光性有機半導体又はナノ粒子混合物にパターン化金属被覆層が印加された有
機半導体に位置させることにより、Ｘ線イメージャーを製造することができる。上記の２
つの場合でも、バックプレーン電子機器は個別に配置されてもよい（即ち電離放射線を有
する位置線に存在しない）が、一つの検出器表面上のパターン化金属接点が読み出し電子
機器の様々な位置に電気的に接触することができる。
【０１１５】
　本明細書に記載される少なくともいくつかの実施例の興味がある態様は、以下を含む。
【０１１６】
　・電荷を直接変換する適切なサイズの範囲で高Ｚナノ粒子を選択する。注意すべきもの
として、全ての高Ｚ材料は、Ｘ線を電荷に直接変換するための適切なシステムとして機能
するわけではなく、例えばＸ線シンチレータの場合で、それらはＸ線が可視光に変換され
る高Ｚ材料である。
【０１１７】
　・ナノ粒子サイズの選択により、（ｉ）電離放射線のミー散乱（例えばミ－散乱）を実
現することができ、（ｉｉ）間接的な検出効果が回避され（サイズが量子ドット範囲内に
あるため、又は材料がシンチレータとして表現されるため）、（ｉｉｉ）生成した自由陽
子と電子を効果的に抽出することができる。
【０１１８】
　・散乱効果が一般的に１ｋｅＶを超える全てのＸ線エネルギーに適用可能であるため、
検出器は広帯域応答を有する。
【０１１９】
　・少なくとも２つの有機半導体が使用され、そのうちの一つの有機半導体が優先的に正
孔を伝送し、別の有機半導体が電子を伝送する。
【０１２０】
　・上記有機半導体システムを使用する場合、外部バイアス電圧がなくても、装置内に内
蔵電界を発生させることができ、これにより検出器が動作することができる。
【０１２１】
　・必要ならば、本明細書で説明した異なる機能は、異なる順序で実行されてもよく、及
び／又は互いに同時に実行されてもよい。また、必要ならば、上記機能のうちの一つもし
くは複数は任意に選択されてもよく、又は組合わせられてもよい。同様に、図４のフロー
チャートが単なる一例であり、そしてそこに記載されている様々な動作が省略され、新た
にソートされてもよく、及び／又は組み合わせられてもよいことは理解すべきである。
【０１２２】
　上記の例示的な実施例は純粋に例示的なものであり、本発明の範囲を限定するものでは
ないことは理解すべきである。本明細書を読んだ後、他の変形と変更は当業者にとって明
らかである。
【０１２３】
　また、本出願の開示内容は、本明細書で明示的又は黙示的に開示された任意の新規な特
徴又は特徴の任意の新規な組み合わせ又はその任意の概要を含むと理解されるべきであり
、そして本明細書又はそれから派生した任意の出願の審査期間に、新しい特許請求の範囲
は、いずれかのこのような特徴及び／又はこれらの特徴の組み合わせを網羅するように定
式化されてもよい。
【０１２４】
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　本発明の様々な態様は独立した請求項に記載されているが、本発明の他の態様は、請求
項に明確に記載された組み合わせだけでなく、説明された実施例及び／又は従属請求項か
らの特徴と独立した請求項の特徴との他の組み合わせを含む。
【０１２５】
　また、注意すべきものとして、本明細書において、以上に様々な例を説明したが、これ
らの説明は限定的であると見なされるべきではない。しかしながら、添付の特許請求の範
囲によって限定された本発明の範囲から逸脱することなく、いくつかの変形と変更を行う
ことができる。

【図１】

【図２】

【図３】
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