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入射エネルギー可変陽電子寿命測定法による表面近傍の
微視的構造評価
Microstructure Characterization of Near Surface Regions Using Variable

Energy Positron Lifetime Spectroscopy

　　　　　　　　　　　　　　　　　鈴　木　良　一　　大　平　俊　行　　三　角　智　久

 R. SUZUKI T. OHDAIRA T. MIKADO

A positron lifetime spectroscopy apparatus with a variable energy positron beam
has been developed for the characterization of near surface microstructures.  The
apparatus uses an intense pulsed slow positron beam generated by a high-energy electron
beam of the ETL electron linear accelerator.  It enables us to perform lifetime
spectroscopy in near surface regions with variable-energy, high count-rate, wide
measurable time range, and sufficient time resolution.  Using the apparatus, we have
investigated microstructures of various materials.

§1　はじめに

　電子の反粒子である陽電子は，電子構造・格子欠

陥・表面状態など材料の物性評価するプローブとし

て有用であり，陽電子を利用した様々な材料評価手

法が開発されている1 ) 。そのなかでも，物質中の陽電

子の寿命を測定する陽電子寿命測定法は，各種物質

の格子欠陥などの微視的構造を調べることのできる

方法として広く利用されている。近年，半導体や高

分子などの材料分野では，それらを用いた機能素子

をより高性能化するため，表面近傍の微視的構造評

価の重要性が高まってきている。しかし，従来の陽

電子寿命測定法は，放射性同位元素から放出するエ

ネルギーの高い陽電子をそのまま用いていたことか

ら侵入深さを制御することができず，表面近傍の評

価を行うことは困難であった。そこで表面近傍の陽

電子寿命測定を行うために，単色の陽電子ビームの

入射エネルギーを変化させることによって，侵入深

さを変えることができる陽電子寿命測定装置（入射

エネルギー可変陽電子寿命測定装置)の開発2,3)が行わ

れたが，これらの方法は，市販の放射性同位元素で

発生した低速陽電子ビームを用いていたために，時

間分解能・計数率・測定可能時間幅などが不十分で

あった。当所では，電子リニアックによって発生し

た高強度低速陽電子ビームを用いた入射エネルギー

可変陽電子寿命測定装置の開発に成功し，それを利

用した各種材料の表面近傍の微視的構造の評価に関

する研究を行ってきた。本稿では，この入射エネル

ギー可変陽電子寿命測定法について紹介するととも

に，各種材料の表面近傍の微視的構造評価への応用

について報告する。

§2　入射エネルギー可変陽電子寿命測定法

　２.１　空孔型欠陥と陽電子寿命の関係

　陽電子は，物質中に入射するとすぐに熱平衡エネ

ルギー程度に減速し，その後物質中を拡散する。拡

散している陽電子は，完全結晶中ではその物質に固
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有の消滅速度 λf  (あるいは寿命 τf = 1 /λf ) で電子と対

消滅する。この時の陽電子消滅の時間依存性 L(t) は，

以下のように表わされる。

　　L(t ) = exp(－λf  t ) = exp(－t /τf  )　　　　　   　(1)

観測される陽電子の寿命スペクトルはこれが測定器

の時間分解能関数で畳み込みされた形である。

　拡散の途中に欠陥が存在するとそこに捕獲される

場合がある。陽電子は，正の電荷を持っていること

から，原子核から反発を受ける。原子が欠損した空

孔型欠陥では原子核からの反発を受けず陽電子に

とって居心地が良い。そのため拡散の途中に原子が

欠損した欠陥（空孔型欠陥）があると，そこに局在す

る（捕獲される）。荷電状態が中性の欠陥では一般に

原子数比で 10－7～10－6（負の荷電状態なら 10－8～ 10－9）

程度以上の濃度の欠陥が存在すると陽電子寿命測定

で検出可能になる。

　陽電子は正の電荷を持った軽い量子力学的粒子で

あり，拡散途中で消滅する前に，広い範囲を動き回

ることが高感度の空孔型欠陥の検出を可能にしてい

る。陽電子が電子と対消滅するまでの寿命は，電子

密度が低いほど長くなる。空孔型欠陥では，原子核

が無いことから電子の密度も低く，欠陥に捕獲され

ないフリーな状態より陽電子の寿命が長い。欠陥の

サイズと陽電子寿命値の関係は理論計算によって予

測できることから，陽電子寿命測定によって欠陥の

サイズの同定を行うことができる。特に，単一原子

空孔や複原子空孔など小さな欠陥では欠陥の大きさ

による変化が大きく，他の測定法では観測が難しい

原子レベルの構造を調べることができる。

　一種類の空孔型欠陥が関与する場合の陽電子寿命

スペクトルは，単純な速度方程式を用いた捕獲模型

(Trapping Model)4) で記述できる。今，ある原子空孔が

Cd の濃度存在する結晶中に陽電子を入射したとする。

完全結晶の陽電子の消滅速度を λf  ,  原子空孔の消滅速

度を λd ，この原子空孔への捕獲速度をκとすると，拡

散途中に消滅する場合と欠陥に捕獲される場合は競

合過程となり，欠陥に捕獲されないで消滅する陽電

子の消滅時間依存性は Lf (t ) = exp(－(λf +κ)t) となっ

て，見かけ上陽電子の寿命は短くなる。一方，欠陥

に捕獲された陽電子の消滅時間依存性は，捕獲され

た後欠陥から離脱することはないとすると，Ld ( t ) =

exp(－λd t ) となる。上記のそれぞれの成分の割合は，

(λf －λd )/(λf －λd +κ) と κ/(λf －λd+κ) となる。実

際に観測される陽電子の寿命スペクトルでは平均寿

命τ が精度良く求めることができ，τ とκとの関係は

以下のようになる。

　ここで，μ は単位空孔あたりの捕獲速度である。上

式から，あらかじめ完全結晶の陽電子寿命 τf (=1/λf )，

欠陥の陽電子寿命 τd，単位空孔あたりの捕獲速度 μ

が既知なら，測定した陽電子の平均寿命から欠陥の

濃度を見積もることができる。シリコン単結晶の場

合，完全結晶の寿命は 220ps,  複原子空孔の寿命は

約300 ps (単原子空孔は室温では不安定)，単位複空孔

あたりの捕獲速度は  0.3－1.0×1015 / s（室温）と知ら

れている5)。図 1 にこの条件における陽電子の平均寿

命と複空孔濃度の関係を示す。一般に，平均寿命は

±2 ピコ秒以下の精度で測定することができることか

ら，図 1 からシリコンの場合は原子数比で 3×10－7 か

ら 3×10－4 の範囲の濃度を見積もることができる。μ

は温度や荷電状態によって変化し，低温で負の荷電

欠陥の場合は 10－9  の極微量の空孔濃度が陽電子寿命

に変化が現われる。
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図 1 シリコン単結晶の陽電子の平均寿命と複空孔
濃度(Cd)の関係。完全結晶中の陽電子寿命を
220 ps，複空孔の陽電子寿命を300 ps，単位複
空孔あたりの捕獲速度を5×1014 /sとした。
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　以上は欠陥が 1 種類の単純な系であるが，欠陥が複

数ある場合も同様に扱うことが可能である。また，

イオン注入などによって生成される欠陥は一般に高

濃度存在し陽電子は欠陥にほとんど捕獲されること

から，欠陥の濃度よりも欠陥のサイズに関する情報

を我々に与えてくれる。

　２.２　ポジトロニウムの寿命と空孔サイズ

　空孔クラスターや表面などの電子密度の低いとこ

ろでは電子と陽電子が水素原子に似た束縛状態であ

るポジトロニウムを形成する場合があり，この消滅

過程は束縛されない陽電子の消滅過程と異なる。ポ

ジトロニウムはスピンの向きによってパラポジトロ

ニウムとオルソ（あるいはオルト）ポジトロニウム

が存在する。真空中ではパラポジトロニウムとオル

ソポジトロニウムの寿命は大きく異なり，それぞれ

125 ps と 142 ns である。固体の空隙中では，ポジトロ

ニウムを構成する陽電子と，空隙表面の電子との

ピックオフ（pick-off）消滅や，ポジトロニウムを構

成する電子と，空隙表面のスピンの異なる電子との

交換反応（スピン交換反応）などのポジトロニウム

と空隙表面の電子との相互作用により，対消滅の寿

命が変化する。スピン交換反応は，スピン交換する

電子を提供するもの，たとえば共有結合性物質では

空隙表面にダングリングボンドなどがある場合に起

こる。空隙表面にそのようなものが無い場合，ピッ

クオフ消滅が主となる。オルソポジトロニウムの

ピックオフ消滅の寿命は空隙の大きさに依存し，陽

電子寿命 τo－Psと空隙の半径Rとは以下のような半経

験的な関係が知られている6)。

 　　

ここで，λ 3 γ  はオルソポジトロニウムの真空中の寿命

（142 ns）の逆数。δRは空隙表面から浸出した電子層
の厚さ（固体では 0.166 nm），Ra=Ro－Ps－δR ，f(R)=

((R－Ra)/(R+δR))b ，Ro－Ps  はオルソポジトロニウムの量

子半径 (1.03 nm)，b～0.6 である。この関係式は，室温

において，半径が 0.3～0.4 nm 程度から 10 nm を超え

る範囲の空隙に対して適用可能である。

　２.３　入射エネルギーと侵入深さ

　入射エネルギーE(keV)の陽電子の平均侵入深さ (nm)

は均質な固体の場合，以下の式で近似される。

ここで，ρは試料の密度(g/cm3)である。Aとnは定数

で，一般に A = 4.0 µg cm－2keV－n, n =1.6 とすることが

多い7)。陽電子の侵入深さ分布 P(z) は，経験的に以下

の式のようになることが知られている8)。

ここで，m～ 2.0,

　図 2 にシリコン単結晶への陽電子の入射エネルギー

が 1 keV，5 keV，25 keV の侵入深さ分布を示す。平均

侵入深さの ±50% の範囲に約7割の陽電子が入射され

る。したがって，入射エネルギーを変えることに

よって，特定の深さの微視的構造を調べたり，欠陥

の深依存性を調べることができる。

　２.４　陽電子入射エネルギー依存性と欠陥分布

　入射エネルギー依存性を細かく測定し，( 5 ) 式の入

射分布を考慮したフィッティングを行うことによっ

て，欠陥分布を再構成することができる。しかし，
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図 2　シリコン単結晶へ1 keV, 5 keV, 25 keVのエネル
ギーの陽電子を入射した時の侵入深さ分布。
分布はピークで正規化している。

1 / τ λo Ps o Ps− −=

2 1
1

2
2

2 sinλ
δ π

π
δγ=

−
+







+
+













R R

R R

R

R R
13 2( ) ( ( ))λ λγ γ+ −Rf R f R

(f (R) ≤ 0 )

(f (R) > 0 )

(3)

z AEn= / ρ (4)

P z
mz

z

z

z

m

m

m

( ) exp= −


















−1

0 0
(5)

z z m0 1 1= +/ ( / )Γ である。

　353



─（　8　）─

電子技術総合研究所彙報　第　63　巻　第　11　号

陽電子寿命測定の場合，前述のように欠陥にトラッ

プされない陽電子の見かけの寿命は欠陥濃度によっ

て変化することから数学的取り扱いが若干難しい。

欠陥分布を調べる場合，通常，陽電子消滅ガンマ線

ドップラー拡がり測定（消滅ガンマ線のエネルギー

のドップラーシフトを測定する方法）を陽電子寿命

測定とを組み合わせ，陽電子寿命測定によって欠陥

のサイズを測定し，ドップラー拡がり測定の各入射

エネルギーの形状パラメータ( S パラメータ)の解析か

ら欠陥の深さ分布を得る。S パラメータは消滅ガンマ

線エネルギー分布のピーク前後のある範囲の面積を

全体の面積で割った値で，消滅相手の電子の運動量

が小さくドップラー効果によるエネルギーシフトが

小さいほど大きな値になる9 ) 。S パラメータの解析に

おいて，表面，欠陥，フリーの状態の S パラメータをそ

れぞれ  Ss, Sd, Sf  とすると，観測される S パラメータは，

         S (E)=FS (E)SS  + Fd (E)Sd + Ff (E)Sf                         (6)

ここで，Fs(E)，Fd(E)，Ff(E)はそれぞれの状態の割合で

あり，FS (E) + Fd (E) + Ff (E) =1 である。侵入深さ分布を

考慮に入れた拡散方程式は以下のように記述される。

ここで，D+はその物質中の陽電子の拡散定数，n(z)は

位置 z での陽電子の存在確率，v(z)は物質中に電場が

ある場合のドリフト速度である。κeff (z)  は消滅速度

と捕獲速度の和

である。ここで，C d( z )は欠陥濃度の深さ依存性であ

る。Fd(E) と Fs(E) は，以下のように表される。

測定によって得られたエネルギー依存性 S(E) につい

て，式 (6)～(9) をフィッティングによって解けば，欠

陥濃度の深さ分布  Cd (z)  が得られる9)。また，上式の

ドリフト速度の深さ依存性 ν(z) から半導体や絶縁体で
は電界の深さ依存性を推定することもできる。

　２.５　入射エネルギー可変陽電子寿命測定装置

　当所では，電子リニアックによって発生した高強

度低速陽電子ビームを用いて，入射エネルギー可変

陽電子寿命測定を行っている。この高強度低速陽電

子ビームは，陽電子の寿命を測定するために短パル

ス化装置によって，100 ピコ秒程度の非常に短いパル

スにして，試料に入射する。陽電子が入射した時刻

は，パルス化装置のタイミング信号から得られ，こ

の信号と陽電子の消滅時に放出されるガンマ線のタ

イミング信号の時間差を，時間・波高変換器によっ

てアナログ信号に変換する。この波高分布をデジタ

ル・アナログ変換器とコンピュータからなる波高分

布測定器に蓄積し，陽電子寿命スペクトルを得る。

陽電子の入射エネルギーは，試料に印加する電圧に

よって変える。この装置の詳細は，文献 10,11 に報告

している。

　この測定装置は，従来の陽電子寿命測定装置と同

程度の分解能で測定が可能である。また，入射エネ

ルギーを 0.3 keV 程度から最大 30 keV 程度まで変える

ことができ，シリコン単結晶の場合平均侵入深さ

を，3 ナノメートルから 4 マイクロメートルと広範囲

に変えることができる。

　この装置の最大の特徴は，電子リニアックによっ

て発生した高強度陽電子ビームを利用するために，

計数率が高い（最大 6×104 cps，通常 2000～ 4000 cps）

ということと，パルス間隔を自在に制御できる陽電

子チョッパー12)を用いているために，測定可能な時間

幅を試料によって適した範囲に可変できるというこ

とである。これによって，従来の短パルス陽電子

ビームによる寿命測定3 ) では難しかった長寿命成分の

測定も可能になった。図 3 に，p型 6H - SiC，ポリイ

ミド，熱酸化非晶質 SiO2 の陽電子寿命スペクトルを

示す。この図のように陽電子寿命スペクトルは物質

や欠陥状態によって大きく変化する。
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§3　各種材料の研究

　前章に述べた入射エネルギー可変陽電子寿命測定

法を用いて，当所の他のグループ，大学，国研，企

業の研究所の研究者らと協力してさまざまな材料の

格子欠陥や微視的構造の研究を行ってきた。表1 に，

これまで入射エネルギー可変陽電子寿命測定法に

よって評価を行った材料を示す。

　３.１　金属系材料

　金属系材料では，イオン注入によって特定の領域

のみに生じる欠陥や薄膜・箔中の欠陥など，従来の

陽電子寿命測定法では不可能であった表面近傍の特

定の深さの微視的構造を，入射エネルギー可変陽電

子寿命測定によって調べている。

　ステンレス鋼は多方面に使用されるが，原子力用

の構造材料としても重要であり，この場合，高エネ

ルギーイオンによって生成される照射損傷が問題と

なっている。そこで入射エネルギー可変陽電子寿命

測定によって，Xe や Ar イオン注入ステンレス鋼の照

射損傷を調べ10,13 )，これらの欠陥のサイズや深さに関

する情報を測定できることがわかった。また，陽電

子の減速材として用いられる，タングステン箔の高

エネルギー電子ビームによる照射損傷についても調

べ，高エネルギー電子の入射時に生ずる中性子に

よってタングステン箔中に空孔クラスターができて

おり，これが陽電子減速効率の劣化の一因であるこ

とを解明した14)。さらに，準結晶や金属多層膜などの

金属薄膜についても測定を行い，アルミベース正 20

面体準結晶ではその構造が空孔によって安定化され

ているらしいということが明らかになってきた15)。

　３.２　半導体材料

　大規模集積回路などの半導体デバイスは，種々の表

面処理・薄膜形成によって製造され，デバイスの動

作も主に表面近傍でなされることから，薄膜や表面

-1 0 1 2 3 4 5 6

10-3

10-2

10-1

100

 polyimide
 6H SiC(p)
 a-SiO2

no
rm
al
iz
ed
 c
ou
nt
s

time (ns)

表１　入射エネルギー可変陽電子寿命測定によって測定した試料

図 3　入射エネルギーが10 keVのp型6H-SiC, ポリ
イミド, 熱酸化非晶質SiO2の陽電子寿命スペ
クトル。3-4 ns付近のピークは後方散乱陽電
子によるもの
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近傍の欠陥などを知ることは重要である。そこで，

筆者らは，入射エネルギー可変陽電子寿命測定単独

あるいは寿命測定とドップラー拡がり測定の組み合

わせによって，各種半導体の薄膜や表面近傍の格子

欠陥等の研究を行っている。

　３.２.１　シリコン系

　現在の半導体デバイスの大部分はシリコン系半導

体を材料としており，筆者らが行った測定もシリコ

ン系半導体が最も多い。特に，シリコン単結晶への

イオン注入は，原理上原子レベルの欠陥の形成が避

けられず，欠陥の回復には適切な熱処理が重要であ

る。そこで，表1 に示したように様々なイオン種を注

入したシリコン単結晶中の欠陥について測定を行っ

た16-22)。室温でのイオン注入の場合，複空孔程度のサ

イズの欠陥（ 300 ピコ秒前後）が観測され，イオン種

による違いはあまりない。しかし，熱処理による欠

陥の回復は，イオン種によって異なっていることが

観測された。特に BF2 やフッ素イオン注入16,17)では，

900ºC ～ 1000ºC 程度の熱処理でフッ素と空孔クラス

ターの複合体が形成されていることが明らかになっ

た。また，酸素の高濃度注入では，ある条件で注入

領域の付近にアモルファス SiO2 に特有な陽電子寿命

が現れ，この結果は SIMOX の酸化膜を非破壊で分析

できることを示している18)。

　また，イオンビーム誘起及び熱的結晶成長膜21,22)や

エピタキシャル成長膜23,24)など従来のバルクの測定で

は難しかった薄膜の測定を行い，これらの膜中で形

成される空孔型格子欠陥の同定を行った。

　さらに，シリコン中の陽電子の電界に対する効果

を調べるため，MOS (metal-oxide-semiconductor) 構造の

試料の測定を行い，シリコン中で陽電子が電界によ

るドリフトによって界面に到達し，陽電子の寿命ス

ペクトルが大きく変化することが確かめられた25,26)。

この結果は，図 2 のようなある程度広がった陽電子の

侵入深さ分布でも陽電子を界面に集めることがで

き，界面を調べるプローブとしても有用であること

を示唆している。

　アモルファスシリコン26-31)，ポーラスシリコン32)，

微結晶シリコン33)は，成長条件や熱処理によって大き

く構造が変わることが知られている。希ガス希釈プ

ラズマ CVD で作成した水素化アモルファスシリコン

の寿命測定を行ったところ，ある成長条件で約 10ナ

ノ秒のオルソポジトロニウムの長寿命成分が観測さ

れることを発見し，この寿命からナノメートルサイ

ズの空隙が存在することを明らかにした27)。この材料

は，その成長条件で X線小角散乱などの結果からナ

ノメートルの空隙構造があることが予測されていた

が，この実験でその存在を実証した。また，アモル

ファスシリコンの熱処理後の構造変化は，成膜方法

によって大きく異なることも明らかにした28-31)。ポー

ラスシリコンの測定では，アモルファスシリコンで

観測されたナノメートル空隙の長寿命成分よりさら

に長い寿命の成分が観測され，この寿命成分の温度

依存性から，細孔の表面状態や表面近傍の欠陥につ

いて評価できることが確かめられた32)。

　３.２.２　非シリコン系

　GaAs， InGaAs，ZnSe，GaN，SiC，ダイヤモンド,

CuInSe2 などの非シリコン系半導体は，シリコンには

無い特徴を有していることから，高周波素子，発光

素子，低損失パワー素子，高効率太陽電池など，シ

リコン素子の限界を超えるような種々の特徴的な用

途への利用が期待されている。しかし，これらの半

導体はシリコンに比べて欠陥などの構造が良く理解

されていないものが多い。そこで，それぞれの材料

について，陽電子寿命法とドップラー広がり測定法

の結果を比較・分析して格子欠陥などの評価を行っ

ている34-41)。

　この中で，シリコン上に成長させた気相成長ダイ

ヤモンド薄膜34)は，成長条件によって陽電子の寿命ス

ペクトルが大きく変化し，膜の質を容易に評価でき

ることがわかった。また，ダイヤモンド35)や  SiC36,37)

は熱拡散によるドーピングが難しく，イオン注入に

よるドーピング法が模索されていることから，これ

らの試料についてイオン注入と熱処理の条件を変え

た試料について測定を行い，熱処理温度と欠陥の回

復過程との関係を明らかにした。

　また，CuInSe240)や HgCdTe41)では，成長時の組成比

によって空孔の大きさが変化することが明らかにな

り，CuInSe2 では複空孔が存在する薄膜を大気中で熱

処理すると，陽電子の寿命が減少して空気中の酸素

が複空孔のセレンの原子位置に取り込まれ，空孔が

小さくなっているらしいという結果が得られた。
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　３.３　酸化物・表面保護膜

　酸化物の多くは絶縁体で，保護膜や光学材料など

に使われる。この中で，非晶質 SiO2 は半導体素子の絶

縁膜や保護膜として非常に重要であることから，幾つ

かの成長条件の異なる SiO2 膜の測定を行った26,24,42-46)。

非晶質 SiO2 膜ではポジトロニウムの長寿命成分が観

測される。このポジトロニウムは，イオン注入など

による欠陥によって形成が抑制されることがわかっ

てきた43)。これは，ポジトロニウムの形成には，電子

と陽電子の対が必要であるが，イオン注入などに

よって荷電欠陥が生成し，これによってできる局所

的な電界によって本来ポジトロニウムを形成するは

ずの電子と陽電子が引き離されるために，形成が抑

制されるものと考えられる。

　同様なポジトロニウム形成の抑制が，高反射率自

由電子レーザ用ミラーの SiO2 膜でも観測された。当

所で行っている自由電子レーザの研究では，SiO2 と他

の酸化物（Ta2O5 や HfO2 など）の多層膜が高反射率ミ

ラーとして使用されているが，このミラーの第 1 層 SiO2
のポジトロニウム形成割合とミラーの劣化や回復に

相関があり，第1層 SiO2 中に不純物による荷電欠陥と

推測される欠陥が存在し，これがミラーの劣化の一

因であることがわかった46)。

　Al2O3 は SiO2 とともに保護膜として広く用いられて

いる物質である。また，ダイヤモンドライクカーボ

ンや TiN も表面の保護膜として使われる。これらの成

長条件の異なる試料の陽電子寿命測定を行い，どの

ような条件が保護膜として適しているかの評価を

行った。特に，Al2O3 膜では，熱酸化膜と蒸着法では

陽電子寿命が大きく異なり，熱酸化膜には空孔集合

体の少ない膜ができることを明らかにした47)。

　３.４　高分子・分子性結晶

　従来の陽電子寿命測定では，多くの高分子におい

てポジトロニウム成分が観測されている。このポジ

トロニウムの長寿命成分は，高分子の構造，特に非

晶質領域の構造を反映しており，高分子中の自由体

積の測定や，ガラス転移温度 Tg の測定に利用されて

いる。高分子は様々な分野で利用されており，バル

ク内部だけでなく，薄膜や表面近傍の構造を知るこ

とも必要になってきている。たとえば，橋などの構

造物や航空機・船などに使われる塗料は高分子から

できており，現在紫外線等による劣化が問題となっ

ている。構造物をより長く使おうとする場合，塗料

の塗り替えが必要であるが，古い塗料をはがす工程

では労力が必要なだけでなく環境や人体に悪影響を

及ぼすことがあり，莫大な費用を要する。そこで，

安定性，安全性，経済性に優れた塗料を開発するた

め，表面近傍の劣化の進み具合や劣化の機構を調べ

ることができる評価法が望まれている。入射エネル

ギー可変陽電子寿命測定法とドップラー拡がり測定

法を用いて塗料などに使用される高分子を測定し，

表面近傍と内部との構造の違いやイオン注入や光照

射による欠陥について調べ，陽電子がこれらの微視

的構造に敏感であることを実証した49-52)。

　また，BETTF，TTF-TCNQ，C60 などの分子性結晶

は，超伝導体材料として興味深い。しかし，これら

は薄膜あるいは薄片であることから，従来の陽電子

寿命測定法は難しかった。そこで，入射エネルギー

可変陽電子寿命法で陽電子寿命を測定し，理論計算

との比較を行った53,54)。

§4　 おわりに

　多くの高機能材料では，その機能を具現するため

に数ナノメートルから数マイクロメートルの深さの

表面近傍領域が重要である。入射エネルギー可変陽

電子寿命測定法は，この数ナノメートルから数マイ

クロメートルの特定の深さに陽電子を入射し，その

領域の格子欠陥などの微視的構造を非破壊で調べる

ことができる。この測定法は，金属・半導体・絶縁

体を問わず多くの材料に適用することができ，高機

能材料の微視的構造評価に非常に有用な測定法であ

ると言える。

　入射エネルギー可変消滅ガンマ線ドップラー拡が

り測定は，入射エネルギー可変陽電子寿命測定に対

して相補的な情報を与えてくれることから，表 1 の半

数以上の物質についてドップラー拡がり測定も行っ

ている。陽電子寿命は，第 2 章に示したように消滅位

置での空孔の大きさを直接反映する。一方，ドップ

ラー拡がり測定は，電子の運動量を測定する手法で

あり，陽電子消滅位置付近の元素の推定も可能であ

る。この 2 つの手法を利用すれば，原子空孔と不純物

の複合欠陥なども調べることができる。陽電子の消
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滅時には主に 2 本のガンマ線が放出されることから，

一方を陽電子寿命測定に，もう一方をドップラー拡

がり測定に用いることが可能である。そこで，現

在，陽電子寿命とドップラー測定を同時に行い，そ

の相関スペクトルを取ることができる装置の開発を

計画している。相関スペクトルは，それぞれの測定

を単独で行うよりも複数の消滅過程の分離が容易で

あり，これが実現すれば，複数の欠陥種が存在する

系でも，詳しい材料評価を行うことができるように

なると期待される。
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