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短パルス陽電子ビームによる再放出陽電子の測定
Measurement of Re-emitted Positrons by a Pulsed Positron Beam

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

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　R. SUZUKI　　　 T. OHDAIRA　　　T. MIKADO

Positron re-emission from surfaces is a quite important phenomenon for slow
positron production.  A measurement apparatus, which gives us an energy profile of
re-emitted positrons from a surface, has been developed at the ETL intense slow positron
facility.  The apparatus uses a time-of-flight technique with a variable energy pulsed
positron beam.  Using the apparatus, we have investigated positron re-emission from
tungsten surfaces under various conditions.  A thermal treatment with oxygen was
found to be effective to restoration of degraded tungsten moderators.  We also discuss
the possibility of positron re-emission measurement to the evaluation of wide-band-

gap semiconductor materials.

§1　はじめに

　当所では，電子リニアックを用いた高強度低速陽電

子ビームの発生・制御技術の開発と，それを用いた新

しい材料評価法の研究を行っている。この研究におい

て，陽電子は，電子リニアックで発生した約 70MeV の

高エネルギー電子ビームをタンタルターゲットに入射

し，制動放射X線から電子・陽電子対生成によって発

生する。ターゲットで発生した陽電子はエネルギーが

高くエネルギー分布も広がっているため，このままで

は物性測定に用いることはできない。そこで，真空中

で熱処理したタングステン箔を用いて，高エネルギー

の陽電子を数 eV  以下の低速陽電子に減速する。この

陽電子の減速は，陽電子の固体表面からの再放出現象

を利用する。

　陽電子の再放出は物質の種類・固体内部の欠陥・表

面状態などによって変化する。 低速陽電子の発生では，

陽電子の再放出割合が陽電子ビームの強度を直接決定

することから，陽電子減速材の再放出特性を知ること

は極めて重要である。これまで，タングステンなどの

陽電子減速材について陽電子の再放出特性が調べられ

てきたが，ほとんどが室温における実験であった。し

かし，電子リニアックを用いた陽電子発生では散乱電

子線によって減速材が数百度の高温になる場合があり，

高温時の再放出特性も重要である。また，表面の炭素

や酸素などの不純物の影響も知る必要がある。

　このような種々の条件における陽電子の再放出特性

を調べるために，高強度短パルス陽電子ビームを用い

た飛行時間型の再放出陽電子測定装置を試作した。こ

の装置を用いてタングステンの陽電子再放出特性を調

べ，電子リニアックを用いた低速陽電子ビームの発生

に最適な条件を探った。

　また，陽電子の再放出現象は，再放出陽電子顕微鏡

や陽電子の拡散距離の測定など物性評価にも応用でき

る。 SiC，GaN，ダイヤモンドなどのワイドバンド

ギャップ半導体から高い割合で陽電子が再放出するこ

とから，これらの材料の評価への応用も期待され，こ

の可能性についても議論する。

§2　飛行時間型再放出陽電子エネルギー分布
  測定装置　　　　　　　　　　　　

　陽電子を固体に入射した場合，陽電子の再放出は以

下のような過程で起こる。
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1.  陽電子は物質中に入るとすぐにエネルギーを

失って熱平衡エネルギー程度になる(熱化)。

2.  熱化した陽電子は固体中を拡散する。

3.  拡散によって表面に来た場合，表面の仕事関数が

負であると，表面から陽電子が再放出される。

　この最後の過程では，再放出陽電子以外に，表面の

電子と結合してポジトロニウムとなって表面から放出

されたり，表面の電子と消滅したりする場合もある。

表面から再放出される陽電子の割合やエネルギー分布

は，物質や表面状態によって異なる。また，エネルギー

が高くなるほど，陽電子は深い位置に入射されること

から，固体中で消滅する割合が増え，表面に到達する

割合が低くなる。

　再放出陽電子のエネルギー分布の測定は，従来減速

電位法が一般的に用いられてきた1)。この方法は試料と

検出器との間に減速電位電極を設け，この電極の電位

を変えながら再放出陽電子の収量を測定し，その電位

依存性の微分を取ることによってエネルギー分布を求

める方法である。この方法は電位依存曲線の微分をと

らなければならないことから，それぞれの点に十分な

統計が必要であり，測定に時間を要した。

　当所では，入射エネルギー可変陽電子寿命測定や陽

電子消滅励起オージェ電子測定のために低エネルギー

陽電子短パルス化装置2-4)を開発しており，この短パル

ス陽電子ビームを用いた飛行時間測定によって再放出

陽電子のエネルギー分布を測定することが可能である。

そこで，入射エネルギー可変陽電子寿命測定装置の試料

部を 図1 のように改造し，飛行時間型の再放出陽電子

エネルギー分析を行うことのできる装置を開発した5)。

　この装置は，試料の手前にグリッドを置いて，グ

リッド電極に電圧を印加し，試料とグリッド間に電界

を生じさせる。この状態で，陽電子寿命用の短パルス

化装置によって発生した100～ 200ピコ秒の幅の短パ

ルス陽電子ビームを，試料に入射する。この時，表面

から陽電子が再放出されると，試料・グリッド間の電

界によって追い返され，試料に戻る。試料に戻った陽

電子は大部分試料表面で消滅する。この消滅ガンマ線

の時間スペクトルを測定すると，入射してすぐ消滅し

た陽電子によるメインピークの後ろに，再放出されて

再び表面に戻ってきた陽電子からのピークが観測され

る。陽電子の物質中での寿命は通常500ピコ秒以下と

短いことから，メインピークを時間のゼロ点として飛

行時間を測定し，ビームの軸方向のエネルギー（ある

いは速度）成分を測定することができる。試料とグ

リッド間の距離をL，試料・グリッド間に印加する電圧

をVgs， 陽電子の再放出エネルギーをEr (eV)とすると，飛

行時間Tは，以下の式のように，Erの1/ 2乗に比例する。

ここで，mは電子の質量，e は電子の電荷量である。

　図1 の飛行時間測定装置によって測定したタングス

テン単結晶(100)面からの再放出陽電子の飛行時間スペ
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図1　飛行時間型再放出陽電子測定セットアップ。
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図 2    タングステン単結晶(100)面からの再放出
           陽電子の飛行時間スペクトル。
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クトルを，図2 に示す。この場合の試料とグリッド間

の距離は 20 mm，電位差は 9.5 V である。清浄表面で

は再放出陽電子のピークが 2.5 eV 付近に現われる。

　この実験装置では，試料・グリッド間電圧 Vgs より大

きいエネルギーの再放出陽電子はグリッドの外に出て

行き観測されない。そのため，40 ns （9.5 eV）以上は

観測されないはずであるが，図2 では40 ns 以降もバッ

クグラウンドよりも高いピークが観測される。この

ピークは， 22 ns の再放出ピークで表面に戻ってきた再

放出陽電子が，一部再び表面から放出されて再度表

面に戻って消滅したものである。

　ここで，陽電子の表面からの再放出の度合いを数値的

に表わすため，パラメータRを以下のように定義する。

　　R = Sr / Stot           　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　        (2)

上式で，Srは飛行時間スペクトルにおいて再放出陽電

子のピークを全て積分した面積，Stot はスペクトル全体

の面積である。

　Rパラメータは，表面からポジトロニウムが放出さ

れない場合は，入射陽電子に対する再放出陽電子の割

合に等しい。しかし，ポジトロニウムが放出される場

合は， 3 光子消滅のガンマ線の一部は計数されなくな

るので，その効果を考慮する必要がある。真空中に放

出されるポジトロニウムの割合 FPs は，ガンマ線のエネ

ルギースペクトルを測定することによって求めること

ができる。再放出陽電子測定において，ガンマ線検出

器のディスクリミネータレベルを 511keV の消滅ガンマ

線のピークのみを計数するようにした場合， 3 光子消滅

はほとんど計数されないので，この場合の入射陽電子

に対する再放出陽電子の割合 Fr は次式のように表わさ

れる。

　飛行時間型の再放出陽電子測定装置は，従来の減速

電位法のように微分をとる必要が無いため，高速の測

定が可能である。図 2 の測定では，パルス間隔 200 ns，

試料・検出器間の距離 3 cmの条件で，計数率は約 1000

cpsであり，測定時間は約 5 分（30万カウント）でピー

ク形状を調べるのに十分な統計が得られる。

　エネルギー分布を測定せず，単にRパラメータある

いは再放出陽電子の割合のみを測定する場合は，さら

に高速の測定ができる。当所の装置ではパルス間隔を

最短 23 nsにすることができ，さらに試料と検出器の距

離を5 mm程度(磁気遮蔽・真空窓・絶縁体)まで近づけ

ることができる。この場合， 5×104 cps以上の高計数

率測定が可能である。5×104 のカンウトでは 0.5 % 以

下の統計誤差になることから，わずか1秒で再放出パ

ラメータの測定が可能である。

§3. 再放出陽電子エネルギー分布測定装置
　　　  によるタングステン減速材の研究

　低速陽電子発生装置では，高エネルギー陽電子の減

速材として，一般に真空中で熱処理したタングステン

が用いられる。タングステン減速材の特徴を挙げると

以下のようになる。

1.  拡散によって表面に達した陽電子の再放出割合

が20～ 30%。

2.  比重が大きい。侵入深さは比重に反比例するこ

とから，同じエネルギーで入射しても比重の小

さい物質より浅い位置でとまり，拡散によって

容易に表面に到達しやすい。

3.  真空中で熱処理した後，大気に短時間さらしても

陽電子の再放出割合はあまり変わらないため，

取り扱いが容易。

4.  通電加熱や電子ビーム加熱など真空中での熱処　

理がしやすい。

このような特徴から，当所の高強度低速陽電子ビーム

ラインでは，1987 年に完成した当初から熱処理したタ

ングステンの減速材を用いてきた。ところが，長時間

のタングステン減速材の使用によって，減速材の性能

が劣化し，これまで数回減速材の交換を余儀なくされ

た。この減速材の劣化の原因を調べたところ，表面に

堆積した炭素とリニアックの電子ビームで生じた中性

子による照射損傷が原因であると推測された5)。

　ある固体が高真空～超高真空雰囲気中にあって，こ

れに電子ビームを照射すると，真空中の CO が解離し

て炭素が表面に堆積することが知られている。電子リ

ニアックを用いた陽電子発生装置の減速材付近は 10-7 Pa

程度の高真空であり，ターゲットへの電子ビーム入射

F R Fr Ps= −( . )1 0 75 (3)
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時の散乱電子線が減速材に照射されているため，散乱

電子線によって炭素が堆積していると推測される。ま

た，散乱電子線によってタングステンが熱せられ数百

度の高温になるが，この温度では炭素がタングステン

中を拡散しやすく，拡散によって表面に炭素が集まっ

てきたという可能性もある。いずれにしても表面に炭

素が堆積しつづけることによって，陽電子の再放出割

合が減少したと考えられる。

　中性子による照射損傷は 1000ºC 程度の熱処理で回復

することが知られているが，炭素は 1400ºC でも蒸気圧

が 10-8 Pa 以下6)と非常に小さく，真空中で 1000ºC 程

度の熱処理で除去するのは難しい。しかし，少量の酸

素ガスを導入して熱処理すれば，炭素は除去できると

考えられる。さらに，減速材の使用中に真空中に少量

の酸素ガスを導入することで炭素の堆積を防ぐことが

できると考えられる。この場合，酸素がタングステン

表面に来ることから，陽電子再放出の酸素による影響

について調べる必要がある。また，入射する高エネル

ギー電子ビームの量が多いと，散乱電子線によってタ

ングステンが熱せられ，数百度以上の高温になること

から，高温における陽電子の再放出の様子を知る必要

もある。このようなことから，種々の条件におけるタ

ングステン表面からの再放出陽電子を，飛行時間型再

放出陽電子分光装置によって調べた。

　表1 に市販の厚さ 6μm の多結晶タングステン箔を

Step 1からStep 12まで熱処理温度（Step 9と12は測定

温度）及び酸素分圧を変えながら測定したRパラメー

タ，表面から放出されるポジトロニウムの割合 FPs，再

放出陽電子の割合を示した。この多結晶タングステン

箔は，純度 99.95% で主な不純物は炭素である。実験

前，表面の酸化物を NaOH 水溶液で除去した。Step.1で

2000ºC 10秒 のフラッシュ加熱を行うと，約 20%の再

放出割合となった。その後，900ºC 30分という比較的

低温で長時間の熱処理を行うと，再放出割合は 1/ 4 に

減少した。 900ºC では，箔中の炭素不純物が拡散で表面

に来て，炭素の蒸気圧が低いために炭素が表面に集積

し，この炭素によって陽電子の再放出が抑制されたも

のと考えられる。

　この膜をStep 3  において再び  2000ºC 10秒 のフラッ

シュ加熱を行っても，Step 1 の半分の10% 程度にしか

回復しない。これは，2000ºC の炭素の蒸気圧が 10-3 Pa

程度で，10秒程度の短時間の加熱ではまだ表面に炭素

が一部残っているためと考えられる。

　Step 4 において，Step 2 と同じ 900ºC の熱処理であ

るが 1× 10-3 Pa の酸素を導入すると，再放出割合は

26%に増加した。これは，酸素と表面の炭素が結合し，

COとなって表面から放出されるために，再放出を抑制

していた炭素が除去されたためと考えられる。しかし，

1×102 Pa と高い酸素分圧で熱処理すると厚い酸化膜が

形成されて陽電子は再放出されなくなる。この酸化膜

は，1000ºC のフラッシュ加熱では除去することができな

いが，1500ºC のフラッシュ加熱で除去することができる。

表１  入射エネルギー3keVにおける熱処理後の多結晶タングステン薄膜からの陽電子再放出特性。

Step
 No. �                 処理                      測定温度 (℃)　　R　　      FPs　　再放出割合(%)

  1 �2000℃ 10秒  �                      25                0.26          0.33               20 �� �
  2 �  900℃ 30分  �                      25                0.06          0.13                5 ��

  3 �2000℃ 10秒 �                      25                0.13          0.25               10
�

  4 � O2 1x10-3 Pa & 900℃ 2分 � 25                0.32          0.27               26
� �

  5 � O2 1x102 Pa & 700℃20分 � 25                0.02          0.03                2

� �

  6 �1000℃ 20分 �                      25                0.03          0.04                3 �

� �

  7 �1500℃ 10分 �                      25                0.29          0.36               22

� �

  8 �2000℃ 10分 �                      25                0.28          0.35               22

�

  9 �O2 5x10-5 Pa �                      900               0.42          0.28               34

� � �

  10 �O2 5x10-5 Pa 900℃ 30 分 � 25                0.34          0.13               31�
  11 �2000℃ 2秒 �                               25                0.3            0.33               24

 �� �
�

  12 �O2　無し �                               700               0.27          0.63               17 ��
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　ここまでの結果から，タングステンの表面では，

1.  表面の炭素が陽電子の再放出を抑制する。

2.  表面の炭素を真空中で除去するには2000℃ の短

時間加熱では不十分。

3.  微量の酸素ガスを導入すると900℃程度でも炭　

素を除去することができる。

4.  酸化膜は1500℃の短時間加熱で除去できる。

ということが言える。

　また，表1 のStep 9～12では，高温における表面の

酸素の影響を調べた。Step 9 では，酸素が 5× 10-5 Pa

導入した状態での900ºCにおける再放出率であるが，

これがこの実験で最も高い値となった。一方，Step 12

のように酸素のない雰囲気では，700ºC程度の高温で

もポジトロニウムの割合が多くなって再放出割合が低

い。また，室温で測定した場合でも酸素雰囲気で熱処

理後は酸素が無い状態で熱処理した場合に比べてポジ

トロニウムの割合が若干低い。このことは，表面の酸

素が（特に高温において）ポジトロニウムの形成を抑

制していることを示唆している。

　図 3 はタングステン単結晶(100)面から放出される再

放出陽電子のエネルギー分布で，試料を真空中あるい

は酸素 1×10-3 Pa の雰囲気下で 2000ºC 30秒 の熱処理

後，10ºC/ 秒 の速度で室温まで下げて測定したもので

ある。

　酸素なしで熱処理した表面からの再放出陽電子は鋭

いピークを持っているが，酸素雰囲気で熱処理した場

合はエネルギーの低いほうにピークが広がっている。

このことは，陽電子ビームの高輝度化（再放出陽電子

を加速・収束して細いビームにし，再び減速材に入射

してビームの輝度を上げる方法）には，ピークのエネ

ルギー幅の狭い酸素のない表面が適しているというこ

とが言える。

　しかし，電子リニアックを用いた高強度低速陽電子

ビームの発生では，初段の減速材は，それほどの単色

性を必要としない。この減速材は前述のように散乱電

子によって温度が数百度になる可能性がある。しかし，

表１に示したように酸素の無い表面は，温度が高くな

るとポジトロニウムの形成が多くなって再放出割合が

減少するという問題がある。したがって，電子リニ

アックを用いた陽電子発生装置では，減速部にわずか

な酸素を導入するほうが良いと結論できる。

§4. 再放出陽電子測定装置の応用

　陽電子の表面からの放出は，前述のように表面の不

純物によって，再放出割合が変化したりエネルギー分

布が変化したりする。また，固体の表面近傍の欠陥も

再放出陽電子の割合を減少させる。この性質を利用し

た材料評価法として，再放出陽電子顕微鏡が考案7)さ

れ，開発が行われている。これは，再放出した陽電子

をレンズによって拡大し， 2  次元の画像として得るも

ので，試料の表面状態や表面近傍の欠陥の分布を画像

として得ることができる。現在，80 nm の分解能が実

現している8)。

　また，飛行時間型再放出陽電子測定装置を利用して，

表面近傍の欠陥の評価を行うことも可能である。筆者

らは，タングステンなどの金属以外に，ワイドバンド

ギャップ半導体である SiC や GaN からも陽電子が高い

割合で再放出されていることを発見した5)。また，ダイ

ヤモンドからも再放出が観測されている。これらのワ

イドバンドギャップ半導体は，次世代の半導体として

期待されているが，格子欠陥がシリコン系の半導体に

比べて多く，期待される性能がまだ実現していないな

どの課題がある。図1 の装置を使えば，これらの半導

体の表面近傍の欠陥評価を行うことができる。

　この欠陥の評価は，R パラメータの入射エネルギー
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図 3   タングステン単結晶(100)面から放出される再放出
陽電子のエネルギー分布。試料を真空中あるいは
酸素 1× 10-3 Paの雰囲気下で 2000˚C 30秒の熱処
理後10˚C/秒の速度で室温まで下げた後測定。

　365



─（　20　）─

電子技術総合研究所彙報　第　63　巻　第　11　号

依存性 R(E) を測定することにより行う。前述のよう

に，R パラメータは 1 ポイント 1 秒 程度で測定可能で，

入射エネルギー依存性を知るためには数ポイント測定

すればよいことから，数秒の短時間で評価を行うこと

が可能である。

　今，試料中に欠陥が一様に分布しているとして，陽

電子の拡散距離をL+とすると，拡散距離とRパラメー

タのエネルギー依存性には以下の関係がある。

ここで，P(z,E)は，エネルギーEにおける陽電子の侵入

深さ分布であり，本特集の別稿に述べたような分布に

なっている。この式からフィッティングによってL+を

求める。

　この陽電子の拡散距離L+と欠陥濃度Cdは以下の関係

がある。

ここで，D+ は拡散定数，λb は完全結晶中の陽電子の

消滅速度（陽電子寿命の逆数），μは欠陥単位濃度あた

りの捕獲速度である。これによって，欠陥濃度 Cd を見

積もることができる。D+ や μ は一部の物質について

は概算値が知られているが，GaN などについてはまだ

値が確定していないものもある。今後，この測定や陽

電子寿命測定などのデータを蓄積してこれらの値を確

定する必要がある。

§5.　おわりに

　飛行時間法による再放出陽電子のエネルギー分布の

測定は，従来の再放出測定に比べて簡便で高速の測定

が可能であることから，様々な条件下における陽電子

の再放出を調べることができる。この性質を利用して，

タングステンの再放出の温度と酸素ガスの影響につい

て調べた。

　その結果，真空中で微量の酸素ガスを導入しタング

ステンの温度を数百度まで上げることによって，減速

効率の劣化の原因である表面の炭素を除去することが

でき，陽電子の再放出割合が回復することが明らかに

なった。また，高エネルギー電子ビームの散乱電子に

よって減速材の温度が数百度になる状態では，表面に

微量の酸素があるとポジトロニウムの形成を抑制し，

表面に酸素がない場合に比べて再放出割合が多くなる。

タングステン表面の酸素は，再放出陽電子のエネル

ギー分布の幅を広げてしまうため，高輝度陽電子ビー

ムの発生には適していないが，電子リニアックを用い

た低速陽電子発生装置の初段の減速材としては問題が

ない。そこで，現在，減速材の温度と酸素ガス圧をコ

ントロールして減速材を最適な条件で動作させる陽電

子減速装置を開発中である。

　また，この飛行時間型再放出陽電子測定法は，再放

出パラメータのエネルギー依存性を測定することに

よって，陽電子を再放出する金属や SiC, GaN, ダイヤ

モンドなどのワイドバンドギャップ半導体の材料評価

にも有望である。将来，ビーム径を細く絞ることがで

きるようになれば，走査型の陽電子再放出顕微鏡も可

能になると考えられ，さらに応用が広がるものと期待

される。
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