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1.　はじめに

金属や半導体などの結晶材料中の原子空孔や空孔クラス

ター，あるいは高分子やガラスなどの非晶質材料中の分子間

空隙（自由体積空孔）は，材料の様々な特性，例えば機械的

特性，電気的特性，分子透過性などに影響をおよぼす因子と

して知られており，これらの超微細な空隙を制御して先端材

料や機能性材料の開発研究が進んでいる．先端材料や機能性

材料には，表面改質や複合化によって，機能性を発現させる

ものが多く，このため表面付近や微小領域での超微細空隙を

精密に評価する技術の開発が求められている．

陽電子消滅分光法の一つである陽電子寿命分光（positron

annihilation lifetime spectroscopy: PALS）は，電子の反粒子で

ある陽電子を用いることで超微細空隙を直接検出し，そのサ

イズを定量評価できる分析法である 1）．陽電子は，物質中に

入射して電子に出会うとガンマ線を放出して消滅する．特に

絶縁物中では電子と静電結合した状態であるポジトロニウム

（Ps）を形成してから消滅することも多い．陽電子や Ps は，

原子空孔や分子間空隙に捕獲される性質があり，また消滅す

るまでの時間（寿命）は，空孔や空隙のサイズで変化する．

PALS では，この性質を利用し，陽電子や Ps の寿命を計測

することで空孔・空隙サイズを定量評価する．材料電導性・

結晶性・試料温度を問わず非破壊的に利用できることから，

金属・半導体・高分子等の様々な材料の空孔・空隙評価に用

いられている．ただし，従来の計測法の空間分解能では，

PALS を一辺 1 mm 以下の試料に適用するのは困難であるた

め，先端材料や機能性材料の評価が困難となってしまう場合

も多い．

産業技術総合研究所（産総研）では，PALSの位置分解能を

大幅に改善するため，陽電子ビームを試料上に数十 μm 以下

に収束して陽電子寿命測定を行う装置を開発した 2）．この装

置は，陽電子プローブマイクロアナライザー（positron probe

microanalyzer: PPMA），あるいは走査型陽電子顕微鏡と呼ば

れる．微小試料の任意の深さ（表面～数 μm）を PALS によっ

て評価するだけでなく，ビームを走査し陽電子寿命マップを

得ることで欠陥分布を可視化することも可能である．なお，

陽電子寿命測定用の PPMA は産総研でしか稼働していない

が，消滅 γ 線のエネルギー測定を行うことで欠陥評価する

PPMA が千葉大学 3）および日本原子力研究機構 4）で稼働して

いる．PPMA は歴史的にはまだ新しい分析装置であるため，

これを用いた欠陥分析例は多いとはいえないが，先端材料や

機能性材料の開発での有効利用が期待されている．

本論文では，産総研で開発された陽電子寿命測定用 PPMA

の装置構成と応用研究例を紹介する．

2. 陽電子プローブマイクロアナライザー（PPMA）の装

置構成

PPMA では，電子プローブマイクロアナライザー（EPMA）

での電子に代わり陽電子を試料に入射し，特性 X 線の代わ

りに消滅 γ線を検出するので，これらの装置構成の概念は類

似しているともいえる．しかし，実際の PPMA では，EPMA

やその他の電子ビーム装置では用いられないような特殊な光

学系を多用する．図 1 に，PPMA 全体の概要図を示す 5）．陽

電子発生部・磁気輸送部（リニアストレージ部）・短パルス

化部・輝度増強部・加速部・測定部から構成されており，以

下でそれぞれの役割を説明する．
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図 1 装置全体の概略図．
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低速陽電子発生部：

電子加速器（リニアック）の 70 MeV 電子ビーム（パルス

レート 100 pulse/s（pps），ピーク電流 100 mA，パルス幅

1 μs）を厚さ数 mm のタンタル板（コンバーター）に入射し，

発生する制動放射 X 線の対生成反応により陽電子を得る 6）．

こうして発生する陽電子のほとんどは，1 MeV 以上のエネ

ルギーを持つが，その一部は直後に設置した減速材（アニー

ル処理することで欠陥を除去したタングステン薄膜）中で熱

化し，拡散により表面付近にまで到達する．タングステンは，

陽電子に対して負の仕事関数を持つため，表面に到達した陽

電子は自発的に真空中に再放出する 1）．こうして得る陽電子

は低速陽電子と呼ばれ，エネルギー分散は数 eV 程度である．

低速陽電子を 10 eV 程度に加速して，実験室にまで輸送する．

発生できる低速陽電子ビーム強度は 107 e+/s 以上であり，高+

強度の放射性同位元素を用いて生成できるビーム強度より

1–2 桁ほど大きい．リニアック電子ビームの時間構造を反映

して，低速陽電子ビームもパルス幅～ 1 μs，パルスレート

100 pps で生成される．このような時間構造のビームをその

まま測定に用いれば，放射線検出器系の不感時間（数十 μs）

内に多くの陽電子が到着することになってしまい陽電子消滅

イベントの計数率低下を招く．そこで，後に紹介するリニア

ストレージ部で，～ 1 μs のパルス幅を数 ms にまで拡張する

ことで準直流ビームに変換する 6）．なお，低速陽電子の初期

ビーム径は約 10 mm である．

磁気輸送部（リニアストレージ部）：

通常，低速陽電子源は強い放射線を発生するために，その

近辺は PALS 計測に不向きである．従って，低速陽電子ビー

ムを遮蔽壁を隔てた別室に輸送して利用する．我々のシステ

ムでは，低速陽電子ビームをソレノイド磁場（連続磁場：

～ 0.1 mT）により連続収束しながら，陽電子源から低放射

線レベルの測定室にまで輸送する．陽電子の輸送エネルギー

は～ 10 eV で，輸送距離は 20 m 以上である．途中，全長

4 m ほどのリニアストレージ部が設けてあり，陽電子パルス

を軸方向には電場で，径方向には磁場で閉じ込める．閉じ込

めた陽電子群を，数 ms 程度の時間をかけて少しずつ下流側

に引き出すことにより，準直流ビームに変換する．

輝度増強部（第 1 収束部）：

磁気輸送部（ソレノイド輸送磁場中）では，レンズにより

ビームを収束することが困難であることから，ビームを一旦

磁場の弱い領域に加速して引き出し，磁気レンズ（第 1 収束

レンズ）により収束を行う．弱磁場領域に引き出す際に，陽

電子ビーム径は一旦拡がるが，収束レンズで 1 mm 程度にま

で収束できる 7）．さらにビーム径を縮小するために，1 mm

に収束したビームをニッケル薄膜（単結晶 200 nm 厚）に入

射し再減速することで，ビーム輝度の増強（エミッタンスの

低減）を行う 7）．ビーム輝度増強法の詳細は，次章で改めて

解説する．

短パルス化部：

チョッパー・プリバンチャー・第 1 バンチャー・第 2 バン

チャーから構成される（図 2）．チョッパー・プリバンチャー・

第1バンチャーは 6），磁気輸送部の終端付近に設置され，また，

第 2 バンチャーには，輝度増強用のニッケル薄膜（再減速材）

をそのまま用いる 5）．チョッパーでは，メッシュグリッドを

電気的にスイッチングすることにより（矩形波パルスを印加

することで），ビームを 5 ns の幅で切り出す．このビームを

プリバンチャーで速度変調することで 1 ns 程度にまで圧縮

し，さらに空洞共振器型バンチャー（共振周波数 f0ff =

165 MHz）を用いて再減速材付近で 0.4 ns にまで圧縮する．

空洞共振器の Q 値は約 2000 である．再減速材から引き出し

た低速陽電子は，再減速材に高周波を印加することでさらに

速度変調され，これにより測定部でのパルス幅は 0.1 ns 近く

にまで圧縮される．

加速部：

輝度増強部で減速された陽電子ビームを，静電加速管によ

り任意のエネルギーにまで加速し，試料への入射エネルギー

を決定する．通常 1–30 keV 程度の加速範囲で用いる．

測定部（第 2 収束部）：

図 3 に測定部の概要図を示す．XY2 次元移動機構・試料

設置真空槽・対物レンズ（第 2 収束レンズ）・BaF2 シンチレー

ション検出器から構成される．パルス化部より提供されるパ

ルス化のトリガーシグナルと BaF2 シンチレーション検出器

により得られる消滅 γ線の検出シグナルの時間差により，陽

電子寿命を測定する．試料に打ち込まれた陽電子の一部は，

図 2 短パルス化部の概略図．

　測定部の概略図．

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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後方散乱により真空中に戻り，ついには周辺の真空槽と衝突

し消滅することになる．試料以外で消滅する陽電子は，ノイ

ズを生じる原因となるため，試料設置用真空槽を大きくし，

散乱陽電子の消滅場所を検出器から遠ざけるよう工夫してい

る．また同様の理由で，対物レンズは試料の背後に設置して

いる．この対物レンズの磁場は，試料前面にも形成されるの

で，試料上にビームを収束することができる．試料の入射位

置（x, y）の変更は，ビーム軌道を固定して，試料設置真空

槽側を動かすことで行う．

3.　陽電子ビームの輝度増強法

一般に 1 つの収束レンズでは，数十分の 1 程度にまでしか

ビーム径を小さくできないため，初期ビーム径数 mm 程度

の陽電子ビームをマイクロビーム化するには不十分であり，

2 つ目のレンズも使用する必要がある．図 4 には，レンズ（例

として倍率 M = α1/11 α2 = 1/10）を 2 つ用いてビーム収束する

際の模式図を示す．1 つめのレンズ（第 1 レンズ）により，

収束点でビーム径は発生部に比べ M = 1/10 に縮小できる．

この収束点を仮想的なビーム源とみなし，さらに 2 つめのレ

ンズ（第 2 レンズ）で収束することで，最終スポット径は発

生部に比べ M 2M = 1/100 にまで縮小できる．しかし，輝度保

存則により，ビームの発散角は第 1 レンズを通過後には 10

倍大きくなるので，第 2 レンズへの輸送効率は，(α1/11 α2)
2 =

1/100 にまで小さくなる．すなわち，収束レンズを連続使用

してビーム径を縮小する際には，ビームの質の悪い部分（第

1 レンズ収束後のビームで発散角 α1 以上の部分）を除去し

て達成することになる．結果的に，図 4（a）のようにレンズ

を 2 つ使用すると，ビーム径は 1/100 になるが強度も 1/100

となり，輝度は保存することになる．ビーム強度が十分強い

場合には，（a）の収束方法は非常に実用的であるが，元々の

強度が低い陽電子ビームに適用する際には，計測レートも

1/100 となり実用上問題となる．そこで，PPMA では，レン

ズ間に再減速材を設置する方法を用いている（図 4（b））7）．

なお，陽電子ビームの発生部で既に減速材を用いているため，

輝度増強のための減速材を特に再減速材と呼ぶ．陽電子ビー

ムを加速して収束し小さなスポット径で再減速材に入射する

と，そこで陽電子は一旦停止（熱化）し，ほぼ同じ小さな径

のまま真空中に再放出する．再放出陽電子ビームの発散角と

エネルギーは小さいので，再減速材は新たな高輝度陽電子

ビーム源となるのである．当然であるが，再減速材は，陽電

子に対して負の仕事関数をもつ材料でなければならない．再

放出したビームは第 2 レンズへ高効率で輸送できるので，再

減速材の典型的な効率（～ 10％）を考慮しても，最終的に

得られるビーム強度（輝度）は再減速材を用いない場合に比

べ約 10 倍となる．実際には，再減速材表面の清浄処理等を

施し再放出陽電子ビームの角度拡がりを小さくし，またレン

ズの倍率 M を 1/10 以下にすることで，輝度は 2 桁近く増強

できる．このように陽電子ビームは再減速材を通すことで，

輝度保存則の制約から解放され，輝度を増強することができ

る．再減速材から径 1 mm 程度で引き出された陽電子ビーム

は第 2 収束レンズを用いて試料上に最小で 30 μm 程度にま

で収束される 8）．

4.　PPMA の応用例

PPMA の応用例（2 例）を以下に紹介する．

（例 1）：イオン照射した石英ガラス中の 3 次元欠陥分布観察 2）

PPMAを用いて3次元欠陥分布を可視化した例を紹介する．

石英ガラスに水素イオンビームとアルゴンイオンビームを照

射することで内部に欠陥を形成した．図 5（a）に示したよう

に，イオンビームを照射する際，金属のメッシュでマスクを

したので，照射欠陥が形成される領域とされない領域が存在

する．また，水素イオンとアルゴンイオンの照射エネルギー

は，注入深さがそれぞれ約 200 nm，約 600 nm になるように

設定した．なお，石英ガラス中の非照射領域では，20–30％

ほどの陽電子がポジトロニウム（陽電子と電子が水素原子状

に結合した状態）を形成して比較的長い寿命（1–2 ns）で消

滅していくが，照射部では欠陥がポジトロニウムの形成を抑

制するために陽電子寿命が短くなることが知られている 9）．

上記石英ガラス試料を用いた陽電子ビームエネルギー 4.7，

6.4，7.8 keV（深さ約 200，350，500 nm）での陽電子寿命マッ

ピング結果を図 5（b）に示す．陽電子寿命画像中で，明るい

図 4 2 段の収束レンズを用いる際のビーム輝度の比較．

（a）再減速材を使用しない場合，（b）再減速材を使用する場合．

図 5　（a）ガラス試料へのイオン照射欠陥の導入と（b）PPMA
により観察した照射パターン．

【著作権者：社団法人 日本顕微鏡学会】
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箇所は陽電子の寿命が長く欠陥が少ないことを，また暗い箇

所は寿命が短く欠陥が多く存在することを示す．陽電子の打

ち込み深さが，アルゴンイオンの注入深さ（200 nm）より

も深い場合，水素イオンの照射痕のみをイメージングするこ

とができた．一方，陽電子の打ち込み深さを浅くすると，ア

ルゴンと水素イオンの両方の照射欠陥をイメージングするこ

とができた．すなわち，PPMA は，任意の深さの欠陥分布像

が取得できる．なお，計測時間は 1 画素あたり 1 秒であり，

図 5（b）の 1 画像（3500 画素）の計測時間ならば 1 時間程度

でイメージングを行うことが可能である．

（例 2）：延伸破壊した純鉄試料中の欠陥分布観察 10）

金属材料の延性破壊（塑性変形）のような巨視的スケール

の現象でも，その初期過程においては，転位の切り合い等に

より原子サイズの空孔型欠陥が形成されると考えられてい

る．しかし，このような極微小欠陥の分布測定は一般に困難

であるため，材料強度特性と欠陥生成分布との相関関係の研

究は困難である．このような研究領域への PPMA の応用展

開を目的に，延伸した高純度鉄中の欠陥分布評価を行ってみ

た．高純度鉄試料 3 片（a，b，c）を準備した．全ての試料

は圧延加工後，引張応力を加えた．うち試料 a，b は圧延加

工直後に 800 度で焼鈍した．試料 a は破断直前まで，試料 b，

c は破断するまで引っ張り応力を加えた．陽電子ビームを走

査（100 μm ステップ，1 画素 4 秒測定）することにより，

これらの試料の陽電子寿命のマッピング測定を行った．結果

を図 6 に示す．試料 a，b，c 中の平均寿命（相対値）は約

90 ps の間で変化した．試料 c（未焼鈍試料）は試料 a，b（焼

鈍試料）とは異なり，長い陽電子平均寿命が一様に分布して

いることが分かった．これより，試料 c には引っ張りにより

導入された欠陥に比べ圧延加工により導入された欠陥が支配

的に存在していたことがわかる．また，試料 a，b のゲージ

部（細い部分；塑性変形部分）の陽電子平均寿命はチャック

部（太い部分；弾性変形部分）に比べ，20 ps 程度長くなっ

ていることがわかった．特に試料 a のネッキング部，試料 b

の破断部ではゲージ部の中でもとりわけ陽電子の平均寿命が

長く，欠陥が集積していることがわかった．なお，欠陥種（原

子空孔・マイクロボイド）の特定および密度解析は，図 6 に

示した平均寿命のデータだけでは困難であるが，消滅 γ線の

統計をため寿命を高精度に解析することで可能であり，現在，

そのような解析が進展中である．

5.　まとめ

産総研では，短パルス化した陽電子ビームのビーム径を

10 mm から数十 μm にまで高効率に収束し，試料の陽電子寿

命を計測する装置，陽電子プローブマイクロアナライザー

（PPMA）を開発することに成功した．PPMAを用いて，

PALS による微小試料や局所部分の評価が可能となっただけ

でなく，陽電子寿命イメージング測定を行うことにより，微

小欠陥の 3 次元分布評価を行うことも可能となった．特に他

の計測技術では測定が困難であった非晶質材料でも原子サイ

ズの極微小欠陥・空隙の分布解析が可能になり，空隙や欠陥

制御による先端材料開発が大幅に加速されると期待される．
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