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1.　はじめに

　陽電子は 1928 年にポール・ディラックによってその
存在が予言1）され，1932 年にはカール・デイヴィッド・
アンダーソンが鉛板を入れた霧箱を用いて行った実験に
より観測された．この功績によりポール・ディラック
は 1933 年に，カール・デイヴィッド・アンダーソンは
1936 年にノーベル物理学賞を受賞している．
　陽電子とは電子の反粒子であり，電子と同じ質量及び
スピンを持つ．その電荷は電子と正反対であるため，負
の電荷を持つ電子に対して正の電荷を持つことから陽電
子と呼ばれる．陽電子は電子と結合すると対消滅し180 °
方向に 511 keVのγ線を 2本放出する性質がある．（図
1）
　陽電子はラジオアイソトープ（以下 RIと呼ぶ），ある
いは加速器により得ることができる．加速器で加速した
電子等を物質に入射させると，原子核のクーロン場によ
り制動 X線が発生するが，そのエネルギーが 1．02 MeV

以上の時，電子・陽電子の対生成が起こるようになる．    

　この生成した陽電子を取り出すことにより，陽電子源
として用いることができる．また，RIを用いる場合は，
β＋崩壊により陽電子を放出する核種を線源として使用
する．この場合，原子核中の陽子が下記の核変換を起こ
し，同時にニュートリノを放出する．即ち，
　p→ n＋ e+＋ν
となる．ただし，ニュートリノは電磁相互作用が極めて
小さいため，ほとんど検出されることはない．通常，RI
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による陽電子消滅測定では 22 Naが用いられる．図 2の
ように 22 Naはβ＋崩壊により 22 Neとなる．

　近年，ナノテクノロジーの発展により，サブナノ・ナ
ノ空孔を有する多孔質材料の重要性が高まり，その評価
技術の確立が求められている．例えば半導体の製造にお
いて，絶縁膜にナノ空孔を導入して半導体基板の誘電率
を低下させ，その集積化を高めているため，その空孔を
評価する技術が求められている2）．また，近年の原子炉
の老朽化によって原子炉材に生じる微細なクラック等の
評価に関する研究が行われている3）-6）．ナノ空孔評価技
術として，X線小角散乱法やガス吸着法等があるが，中
でも陽電子寿命測定法はサブナノ・ナノ空孔評価に対し
て非常に高感度な分析手法として注目されている．
　加速器の発展により，陽電子消滅研究の線源となり得
る陽電子放出核種が容易に入手できるようになると，こ
れを材料物性評価の研究に利用しようとする試みがなさ
れてきた．1950 年代には金属のフェルミ面の研究7）に利
用され，1960 年代には，陽電子の生成・消滅時に放出
されるγ線の精密なタイミング情報から物質中の空孔状
態を測定する研究8）が進み，今日の陽電子寿命測定法が
確立された．現在では半導体や金属の空孔型欠陥や，ポ
リマーの自由体積の測定などに利用できることが知られ
ている．このように，陽電子は物質のミクロ構造を非破
壊で評価できる粒子として注目を浴びるようになり，陽
電子消滅研究は放射線化学の一分野を形成するまでに
なった．産業的にも，東レリサーチセンター，日東電工
等が陽電子寿命測定法による依頼分析を開始している．
そこで今回，陽電子寿命測定技術に焦点を合わせ，その
技術的背景と計測の標準に向けた課題について調査・検
討を行った．

2.　陽電子寿命測定（PAL）の技術的背景

　まず，陽電子寿命測定法に関わる技術開発と陽電子寿
命標準物質を供給する上で必要となる技術的・学術的背
景についてまとめる．

2. 1　陽電子寿命測定法の原理
　陽電子は固体中に入射すると，その材料中や表面での
様々な過程を経て消滅する．陽電子消滅研究では，この
消滅時に観察される情報を計測することにより，材料の
空孔や元素の評価を行うことができる．陽電子の消滅過
程を図 3に示す．

2. 1. 1 　陽電子寿命（陽電子自由消滅）
　陽電子の消滅時間は統計的に材料中の電子密度と反比
例の関係にあり，以下のような崩壊の指数法則に従って
消滅する．原子核の数を N，壊変定数をλとすると，壊
変率 Iは
　I＝-dN/dt＝λN

　1/NdN＝-λdt

　lnN＝-λt＋C

　N＝λe －λt

ここで平均寿命τ0は e－λτ＝ 1/eとなる時間であるから，
　N(t)＝ N0 e－t/τ0（tは時間，τ0（1/λ）は寿命）
となる．
　陽電子は正の電荷を持つため原子核から遠ざかろうと
するので，材料中に空孔型欠陥が存在すると，そこにト
ラップされる．また，欠陥内では電子密度が小さいため，
対消滅発生の確率は低下し，寿命は長くなる．空孔のサ
イズと陽電子寿命の関係は図 4のようになる．

2. 1. 2　ポジトロニウムの寿命
　ポリマー等の高分子の空孔評価にはポジトロニウム
（Ps: positronium） が用いられる．Psとは電子と陽電子

図 2　22 Naの核変換

図 3　材料中での主な陽電子消滅過程
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が電気的に結合した一種の原子のようなもので，準安定
状態にある．高分子などの絶縁体中の陽電子はかなりの
割合で Psを形成する．金属中では自由電子によりクー
ロン力が遮蔽されるため，Psは発生しない．
　Psには陽電子と電子のスピンが平行のオルトポジト
ロニウム（o-Ps）と反平行のパラポジトロニウム（p-Ps）
の 2種類が存在し，そのスピンの固有ベクトルは p-Ps

の場合は
　X00＝（1/2）1/2 [α（σe）β（σπ） -β（σe）α（σπ）]
o-Psの場合は
　X01＝（1/2）1/2 [α（σe）β（σp）+β（σe）α（σp）]
　X11＝α（σe）α（σp）  （S＝1 L＝1）
　X1-1＝β（σe）β（σp）  （S＝1 L＝－1）
となる．この 4つの固有ベクトルから p-Psと o-Psとの
発生比率は理論的に 1：3となる．
　Psの真空中での消滅寿命は p-Psが 125 ps，o-Psが
142 nsであり，o-Psの寿命は p-Psに比較して 1000 倍
程度長い．しかし，物質中での o-Psの寿命は短くなり，
例えば高分子中では，材料の空孔内でポジトロニウム中
の陽電子の波動関数が周囲の原子・分子に束縛されてい
る相手原子の電子の波動関数と重なりあったとき対消滅
をする．この現象をピックオフ消滅といい，この様な過
程を経て，o-Psは物質中では数 nsの寿命で消滅するこ
とになる．o-Psの寿命はピックオフ消滅しても p-Psや
e+より十分長い．（図 5）但し，欠陥表面などと衝突し
た際に電子のスピンが変換され，o-Psが p-Psとなって
消滅する現象（スピン交換反応）もあり，寿命が短くな
るため，注意が必要である．従って，o-Psの寿命を測定
することにより，空孔サイズを評価できることになる．
　o-Psの寿命τ3（ns）と空孔サイズ R（nm）の関係は，
以下の式で表現されている．

　τ3＝ 1/2 [1－ R/R0＋ （1/2π） sin （2π R/R0）] － 1

　（R0＝ R＋ 1．66）
ここで，上式の特徴をみれば，空孔が大きくなるとτ3

が発散することが分かる．実際，寿命が 1 nm以上とな
ると，現実の空孔サイズは上式と合致しなくなる．その
ため寿命が 1 nm以上の空孔に対しては，ポジトロニウ
ムの波束を考慮して得られた以下の式が適用される．
　τ3 =[1/142＋ 1/τpick-off{1－（R－0．8 /R

　　　　　　　　　　　　　　　　＋ 0．166）0．55 }] － 1

　以上述べたように，ポリマー等の高分子の空孔測定
には o-Psを利用することができる．この場合，寿命ス
ペクトルは一般に 3成分（p-Ps，陽電子自由消滅及び
o-Ps）に関して解析され，図 6に見られるように o-Psの
寿命τ3により空孔サイズが決定される．

図 4　空孔サイズと陽電子寿命の関係 9）

図 5　高分子のオルトポジトロニウム（o-Ps）寿命成分10）

図 6　ポジトロニウム寿命と空孔サイズの関係11）
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2. 1. 3 　陽電子寿命の解析
　陽電子消滅時間の測定によって求められる寿命（消滅
時間）の分布曲線は，陽電子の寿命を表わす指数関数と
測定装置の測定誤差を表わす正規分布関数との畳み込み
積分を用いて，以下のように表わすことができる．

　

ここで，y(t)は単位時間間隔あたりの寿命データのカ
ウント数であり，各チャンネルの時間幅を Δtとすれ
ば，y(t)Δtは各チャンネルのカウント数となる．ただし， 
Nは寿命データの総数，σは時間測定において生じ
た誤差の標準偏差であり，全幅半値幅 FWHMに対し
FWHM＝ 2．35 σの関係にある．また，t0は寿命測定に
おける時間シフト量，λは平均寿命の逆数である．この
ように，陽電子寿命の解析とは，観測された寿命度数
y(t)Δtが上記の寿命分布曲線に最適にフィットする N，
λ，σ及び t0を求めることである．
　陽電子寿命の解析には，PATFIT12）という約 30 年前に
デンマークで開発された非線形最小自乗推定プログラム
などが用いられる．通常，最適フィッティングには最小
自乗法が簡便であるが，上記の寿命分布曲線に見られる
ように，観測量である寿命度数と推定されるべきパラ
メータとの関係を線型結合によって表わせない．このた
め，変分法を用いて，寿命度数の偏差と推定されるべき
パラメータの偏差との関係を線型結合で近似する，即ち，
線型的な回帰モデルを求める必要がある．PATFITにお
いても，上記の線型化と寿命分布曲線から求めた重み関
数を用いて，重み付け最小自乗法を適用している．

2. 2 　陽電子寿命測定装置の構成
　これまでの陽電子寿命測定法では，陽電子線源を 2枚
の切出したサンプルで挟み込んで寿命測定を行ってい
た．また，22Naは半減期が約 2．6年と比較的長いことか
ら，これを陽電子線源として使用するのが一般的である．
　22Naは核壊変して 22Neになるが，このとき陽電子を
放出すると同時に 1．27 MeVのγ線を放出する．（図 7）

　そのため，このγ線を検出した時刻を陽電子寿命の時
間基準（t＝ 0）とし，511 keVのエネルギーを持つ消
滅γ線を検出した時刻との時間差から寿命値を決定して
いる．
　陽電子寿命スペクトルは上記の寿命値を特定の時間間
隔毎，例えば 0．01 ns毎に区分して積算したヒストグ
ラムから得られ，陽電子の平均寿命は得られたスペクト
ルを指数分布関数と見なしたときの減衰係数の逆数とな
る．
　γ線検出手段は BaF2シンチレータと 2個の光電子増
倍管であり，陽電子生成時に発生する核崩壊γ線（1．27 
MeV）と陽電子対消滅γ線（511 keV）とを検出する．
γ線はシンチレータにより光に変換される．この光は光
電子増倍管により光電変換・電子増幅され，陽電子寿命
測定のイベント信号となる．次にコインシデンス回路に
よる同時計数の判定を行い，上記の 2個のγ線が同時に
（陽電子消滅過程の時間間隔内の時間差で）信号を検出
したと判定された場合に，その信号を陽電子寿命イベン
トと判断し時間差が計測され記録される．
　図 8に陽電子寿命測定装置の構成を示す．まず，CFD

（Constant Fraction Discriminator）により波高弁別し， 
1．27 MeVの崩壊γ線と 511 keVの消滅γ線を弁別
す る． 次 に，TAC（Time-to-Amplitude Converter） に
より時間差を計測する．また，MCA（Multi Channel 

Analyzer）によりデータ解析され，寿命スペクトルが得
られる．
　以下では従来装置の構成を概説するとともに，関連技
術のそれぞれに要求される特性や近年の開発状況につい
て説明する．

図 7　寿命値測定の原理 図 8　陽電子寿命測定装置の構成
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2. 2. 1　陽電子線源の作製とサンプルセッティング
　陽電子寿命測定法では，線源作製時の線源強度が 

1 MBq程度の陽電子線源が用いられる．また，低
速陽電子ビームを使用する場合は，その線源強度が 

1．85 GBq程度であるのが一般的である．
　陽電子線源は 2枚のカプトンフィルム（15 mm角 

7．5 µm厚程度）で 22Naを挟み込んで密閉した板片であ
る．まず，22Naを溶液の状態でカプトンフィルムの中心
に滴下し，乾燥させるという作業を繰り返し，1 MBq

程度の放射能のフィルム片を作製する．次に，これに別
のカプトンフィルムを被せ，エポシキ等で周囲を接着し
密封する．カプトンが用いられるのは，ポジトロニウム
を生成しない特殊な高分子材料であり，寿命成分が 1成
分であるからである．このカプトン片が線源となり，図
9に示すように，測定対象の材料から切り出した 2枚の
15 mm角 1 mm厚程度のサンプルで挟み込まれる．（サ
ンドイッチ法）13）．
　ところで，22Naから放出される陽電子の最大エネル
ギー Emaxは 0．545 MeVであるが，サンプルが薄い場合，
陽電子の多くがサンプルを透過する．多くの陽電子をサ
ンプル中で消滅させるためには，飛程を考慮した厚さが
必要である．この陽電子の飛程は Betheの式から見積
もることが出来るが，電子線の場合，以下の近似式を適
用することもできる．
　N(x)/N0＝exp(－ µx)

　µ[m2 /kg]＝1．7× (Emax) － 1．14

ここで，N(x)/N0は電子の透過率，x（kg/m2）は電子の飛 

程，µ（m2 /kg）は質量減衰減衰係数であり，Emaxの単
位はMeVである．
　陽電子の場合もその飛程を上記と同様に見積もること
ができる．この近似式によれば，減衰質量減衰係数は
Emaxにのみ関係しており，陽電子の飛程は飛行する物質
の密度に反比例することがわかる．例えば 22Naから放

出される陽電子の水中での最大飛程が 1．76 mmである
ため，高分子等の軽い物質でも 2 mm厚のサンプルで
十分である．実際，上式を用いて 22Na放出の陽電子が
厚さ 1 mm，比重 2の物質を通過する比率を計算すると 

0．1 ％となる．

2. 2. 2 デ ジ タ ル オ シ ロ ス コ ー プ（DSO: Digital 
Storage Oscilloscope）を用いた陽電子寿命測
定法

　近年，陽電子寿命測定システムにデジタルオシロス
コープ（DSO）を用いる手法14）が開発されたことにより，
時間分解能や測定に対する自由度が向上した．それだけ
でなく，比較的容易にデータ分析が出来るようになった
ため，多くの研究室で導入されるようになった．陽電子
寿命測定法の時間分解能は従来 250 ps程度であったが，
デジタルオシロスコープ（DSO）を用いることにより
140 ps程度の時間分解能が達成されるようになった．
その理由は，応答の速い光電子増倍管を用いて，その応
答に対応する広帯域のデジタルオシロスコープ（DSO）
により信号を記録し，デジタルデータとして生の信号を
可能な限りソフトウェアで解析処理したためで，CFD

や TAC等の電子回路によって生じる誤差を削除するこ
とが可能となった．（図 10，図 11）
　また，対消滅γ線の両方を同時計測し，平均化して陽
電子消滅時間を決定することにより，計数は 1 /5 程度
減少にするものの 119 psという時間分解能が達成され
た．これはストップ系の時間誤差の標準偏差が平均化に
よって（1/2）0．5倍となるためで，時間分解能が約 20 ％
向上する．
　時間差を計測する場合，波形信号のどこを時間基準の
エポックにするかが問題となるが，通常，信号の立ち
上がり 10-30 ％の時点がエポック時刻に選ばれる．（図
10）そのため更なる時間分解能の向上には光電子増倍管

図 10　Start/Stop信号のソフトウェア処理図 9　サンプル片の作製模様
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やシンチレータの応答特性の向上が求められる．

2. 2. 3　シンチレータ
　陽電子寿命測定におけるγ線の検出にはシンチレータ
が用いられるが，シンチレータと光電子増倍管はグリー
ス等で光学接続し，それ以外のシンチレータ面は反射材
としてアルミニウムフォイルやテフロンテープで表面を
覆っている．
　陽電子寿命測定法に一般的に用いられている BaF2シ
ンチレータはオージェフリー発光を原理としている．
従って，蛍光寿命は 0．8 ns程度であり，他の無機シン
チレータと比較して格段に速い．ここ数十年の間，高速
性と利便性においてこれに勝るシンチレータは開発され
ていない．ただし，発光波長が真空紫外であるため，光
電子増倍管の受光面に石英窓を使用する必要があること
や，長寿命成分も存在することから，パイルアップ等の
ノイズが影響する等の問題点もある．シンチレータに求
められる性能としては蛍光寿命，発光強度，実効原子番
号，密度等がある．蛍光寿命に関しては蛍光寿命が短く
なるにつれて，よりシャープな波形信号が得られるた
め，時間分解能を決定する重要な要素である．短寿命
のシンチレータとして ZnO: Gaなどが有望視されてい
る15）．発光強度に関しては発光光子数 nに対し，1 /n0．5 

の関係で不確かさが低減されると考えられる．近年，
LaBr3:Ce，LaCl3:Ce，LuI3 :Ce等16），17）が開発されている．
これらの減衰寿命は 30 ns程度であるが，発光量の多さ
から BaF2を上回るとも期待される．しかし，潮解性が
あることや高額である等の課題がある．
　陽電子寿命測定ではエネルギー弁別しγ線の光電ピー
クの信号をカウントしているので，実効原子番号 Zは
計数をかせぐために重要な要素である．因みに，光電効
果の発生割合は実効原子番号Zの 5乗に比例する．また，

密度に関しても，γ線の減衰減衰係数が密度に反比例す
るため，計数に影響する要素である．実効原子番号や密
度が高いと計数が向上するだけでなく，例えば，シンチ
レータを薄くすることによりシンチレータ表面を覆って
いる反射材による光子の損失が減少してシンチレーショ
ン光の収集率が増加したり，光電子増倍管にシンチレー
ション光が到達するまでの時間のばらつきが減少したり
するため，高時間分解能を達成できるという効果も期待
できる．その他の要素としては，取り扱いの関係から潮
解性がないものや低コストであるもの，結晶作製が安定
しているもの等がある．潮解性を持つ結晶を取り扱う場
合は，これをアクリルや金属ケース等により密封する必
要がある．

2. 2. 4　光電子増倍管
　陽電子寿命測定法では，非常に微弱なシンチレーショ
ン光を検出するため，一般に光電子増倍管が用いられる．
　シンチレーション光の計測において光電子増倍管に求
められる性能としては，高速応答であること量子効率が
高いこと等がある．高速応答性としては立ち上がり時間
が 1 ns以下と速いもの，TTS（Time Transit Spread: シ
ングルフォトンに対しての時間分解能）が小さいものが
要求される．近年，浜松ホトニクスで低コストで高速応
答であるメタルパッケージ型の光電子増倍管が開発され
導入が容易になったが，高速応答性については，ここ
10 年近く大幅な改善はされていない．
　光電子増倍管に代わるものとして期待されるものに，
MCP（Micro Channel Plate）を光電子増倍管にアッセ
ンブルしたMCP-PMTがあるが，高速応答性において
優れている．例えば，陽電子寿命測定法によく用いられ
る光電子増倍管（HAMAMATSU製 H3378 -51）では，
立ち上がり時間 : 700 ps，TTS: 280 psに対して，MCP-

PMT（HAMAMATSU製 R3809 U）では立ち上がり時
間 180 ps，TTS: 60 psであり，高速応答による時間分
解能の向上が期待される．また量子効率の高さからは
APD（Avalanche Photo Diode）がある．光電子増倍管
の量子効率約20％に比べ60％以上を達成できるといわれ
ているが，現状では応答性が悪い．今後の改良が期待される．

2. 3　陽電子を用いた寿命測定以外の測定法
　陽電子は対消滅する際，相手電子の情報を，消滅γ線
の時間要素，エネルギー及び飛行角度に反映する．従っ
て陽電子の消滅γ線を計測することにより，その材料
の情報を得ることができる．陽電子消滅分光法として
陽電子寿命測定法（PAL: Positron Annihilation Lifetime）

図 11　陽電子寿命測定装置の構成
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の他に，ドップラー拡がり測定法（DBPA: Doppler 

Broadening Positron Annihilation），二光子角相関法
（ACAR: Angular Correlation of Annihilation Radiation）
がある．また，これらの複合的な応用例として，低速陽
電子ビーム，同時計数ドップラー拡がり測定法（CDB: 

Coincidence Doppler broadening），寿命 -エネルギー相
関法（AMOC: Age-Momentum Correlation）がある．

2. 3. 1　ドップラー拡がり測定法（DBPA）
　陽電子は材料中の電子と消滅する際，相手方の電子の
運動エネルギーの影響を受けて，消滅γ線のエネルギー
ピークが 511 keVを中心に拡がる．陽電子が内殻電子
と対消滅した場合，その拡がりは大きく，自由電子と消
滅した場合は小さい．よって空孔のサイズ情報が得られ
る．金属・半導体材料においては，陽電子寿命測定法と
同様に材料の空孔を分析することができる．（図 12）ま
た，次のような Sパラメータを用いて評価される．
　S＝ Sパラメータ領域 /ピーク全領域
　一方，ポジトロニウム Psの消滅γ線を観測する場合，
p-Psは拡がりが小さく，o-Psは大きくなるという特徴
が現れる．また，o-Psは空孔壁でピックオフ消滅やスピ
ン交換反応により消滅することから，空孔のサイズの影
響を受けない．従って，陽電子寿命測定法では空孔サイ
ズを観察しているのに対し，ドップラー拡がり測定法で
は空孔壁近傍の電子状態を観察しているとも言える．
　消滅γ線の計測には，一般に Ge半導体検出器が用い
られる．そのエネルギー分解能は約 2 keV@1．33 MeV

である．一般的には S-パラメータ・W-パラメータの値
により評価が行われる．この測定値は物理量を持たない
相対値であるため，物質の変化を観察する際に用いられ

る方法である．（図 13）

2. 3. 2　二光子角相関法（ACAR）
　陽電子は電子と消滅する際，相手方の電子の運動エネ
ルギーだけでなく，その運動量の影響も受ける．その
ため，対消滅γ線は正確に 180 °反対方向に放出される
のではなく，正反対の方向から僅かにずれる（数 mrad

程度）．この角度分布を計測するのが二光子角相関法
（ACAR）である．この測定法では，検出器との距離を
離しスリットを小さくすることにより，角度測定の分解
能を向上させることが出来るため，ドップラー拡がり測
手法に比べて分解能の高い測定が可能である．しかし，
装置が大型になるため，その利用は少ない．（図 14）

2. 3. 3　低速陽電子ビーム
　RIから放出される陽電子の Emaxは 545 keVであり，
陽電子が材料中に入射された時，材料内部で消滅するこ
とになるため，その結果はバルクの情報と考えられる．
そこで陽電子を一旦減速させた後，低エネルギーで入射
させてやることにより，材料の表面（数 µm）だけの情
報を収集することができるようになる．減速材として
は一般的にWが用いられる．これらの物質中に入った
陽電子が拡散によって表面近傍に到達した時， 表面より
放出される．Wは陽電子に対し，仕事関数が－2．54 eV

という負の値であることから，その放出エネルギーは約図 12　材料特性によるエネルギーピークの拡がり

図 13　ドップラー拡がり測定実験の模様

図 14　二光子角相関法の原理18）
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2．5 eVである．その他，陽電子に対し負の仕事関数を
持つ物質を表 1に示す．

　ここで得られる陽電子ビームは単色であり，ビームを
そのまま材料に照射することでドップラー拡がりを計測
することができるが，これをパルス化し照射することに
より，寿命測定も行うことができるようになる．パルス
化の方法としては陽電子が材料に照射された際に発生す
る 2次電子を検出し，これを基準時間とする方法とパル
スジェネレータにより印加電圧をかけ，ビームを圧縮す
る方法がある．理想的な印加電圧は次式となる．
　V＝－mL2 /et2＋E0

（Lはビーム収束点までの距離，E0は初期エネルギー）
このように理想的な印加電圧が求められ，ビームが収束
されることになる．
　低速陽電子ビーム短パルス化装置は産業技術総合研究
所（以下産総研）計測フロンティア部門極微欠陥評価研
究グループ等で精力的に開発19），20）されており，フジ・イ
ンバック株式会社との共同開発により製品化も達成して
いる（図 15）．また，近年ではマイクロビーム化し，イ
メージングを行う技術21）も開発されている．
　低速陽電子ビーム短パルス化装置開発の今後の展開と
しては，さらなるパルス化技術の向上による高時間分解
能化やビーム収束性の向上によるイメージングの高解像
度化が期待される．

2. 3. 4　同時計数ドップラー拡がり測定法（CDB）
　2本の Ge半導体検出器を 180 °方向に配置し，コイ
ンシデンスをとることにより 2次元的なドップラース
ペクトルを得ることができる（図 16）．Ge半導体検出
器の光電効果の割合は 30 ％程度であるため，そのスペ
クトルには光電ピークの裾野に 22Naの崩壊γ線（1．27 
MeV）やコンプトン散乱が重なってくるが，これらか
ら情報を 2次元的に切り出すことによりバックグランド
ノイズの少ないドップラー情報を得ることができる（図
16）．

2. 3. 5　寿命 - エネルギー相関法（AMOC）
　陽電子の消滅γ線の一方を Ge半導体検出器や NaI:Tl

シンチレーションカウンタにより検出して，そのドップ
ラー拡がりを計測することにより，寿命とドップラー拡
がりとの 2次元的なスペクトルを得ることができる．（図
17）このスペクトルを用いて，例えばドップラー拡がり
を時間分解することにより，陽電子が材料に入射した初
期過程での反応やポジトロニウムの形成等に関わる速い
過程を評価することが可能になる．これによって，陽電

表 1　負の仕事関数を持つ物質

図 15　低速陽電子ビーム短パルス化装置22）

図 16　同時計数ドップラー拡がり測定法の原理23），24）

図 17　寿命・エネルギー2次元（AMOC）スペクトル10）
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子やポジトロニウムが空孔などにトラップされる過程を
解明し，陽電子消滅分光法をさらに発展させることがで
きると期待される．近年デジタルオシロスコープ（DSO: 

Digital Storage Oscilloscope）を用いた AMOCシステム
も開発されており，高い時間分解能を有する AMOCシ
ステムが実現している25）．

2. 3. 6　その他の陽電子利用測定法
　陽電子は医療分野においても広く用いられている．そ
の顕著な例が PET（Positron Emission Tomography）で
ある．PETはがんの早期発見診断法として注目されて
いる生命体の断層撮像法である．PETではがんに集積
する性質をもつ標識薬剤に陽電子放出核種をドープした
ものを体内に投与し，そこから放出される 2本の消滅γ
線を検出する．陽電子消滅γ線が 180 °正反対方向に放
出される特性を利用して，陽電子消滅位置（つまりがん
の位置）を特定するものである．一般的に PETの陽電
子放出核種には 18F（核反応 18O（p，n）18Fにより生成）
が用いられる．PET施設の運営には診断装置，薬剤合
成装置だけでなく，陽電子を作成するための小型のサイ
クロトロン等が必要であることから，その利用経費は高
額である．また，装置の性能が未だ不十分である等の理
由から現在は発展段階にある．陽電子消滅γ線を検出す
る検出器・回路は陽電子寿命測定法からの応用であると
考えることができるので，陽電子寿命測定技術の向上は
PET技術の向上にも繋がると考えられる．

3.　陽電子寿命標準物質の開発

　これまで陽電子寿命測定法は主に高分子の空孔・自由
体積の分析等で産業的にも応用されてきた．日本におい
ては東レリサーチセンター等，数社の民間企業により依
頼分析が行われているが，近年，金属・半導体材料への
陽電子寿命分析の需要が高まっている．
　陽電子消滅研究は現在のところ研究レベルで行われて
いる状況である．また，その測定結果は必ずしも同一の
値を示すとは限らない．例えば陽電子寿命測定のラウン
ドロビンテストを行ったところ，それぞれの研究室の測
定結果にばらつきが存在し，測定の技術的課題が明らか
となった26）．そのような現状もあることから，ナノ構造
化材料評価研究室では測定結果の妥当性確認のための陽
電子寿命標準物質の開発を行っている．当研究室におけ
る標準物質供給の現状としては，o-Psの寿命成分を対象
としたポリカーボネートや石英ガラスが標準供給済みで
ある．それらの材料は 1 ns以上の o-Psの寿命の測定を

対象とした標準物質であるため，半導体や金属等の空孔
評価を行う場合，短い寿命の標準物質を供給することが
求められる．そのため，短寿命標準物質を供給すること
により陽電子寿命測定の物差しを完備すること等を目標
にして研究開発が進めている（図 18）．

3. 1　標準物質開発の流れ
　標準物質の開発においては，
・材料の選定
・装置の調整
・材料の陽電子寿命測定
・ラウンドロビンテスト
・認証書作成
などの一連の作業を行う必要がある．
　まず，材料の選定においては研究の現状調査や，企業
へのインタビューを行う．装置の調整では装置のバック
グラウンドの低減，時間分解能の評価を行う．また，検
出器の幾何学的配置による感度及び安定性の変化を確認
する必要がある．そして，実際に選定した材料の陽電子
寿命測定を行い，寿命推定の不確かさを評価する．ラウ
ンドロビンテストでは 10 名程度の有識者に実際の寿命
測定を依頼し，測定結果を集計する．最後に認証書を作
成する．
　短寿命陽電子寿命標準物質の開発において，その材料
に求められる性能・仕様は以下のとおりである．
・短寿命（100 ～ 300 ps程度）であること．それらの候
補としては Si:250 ps，Al:180 ps，Ni:110 ps，Fe:90 ps

等が考えられる．また，線源密封材のカプトンの寿命は
380 ps程度であり，その成分を分離しやすい（カプト
ンの寿命と差が大きい）ことが必要である．
・ポジトロニウムが生成されない，単一寿命であること．
装置の校正，これに必要な解析が容易であることが重要
である．特に，複数の寿命が発生せず，ほとんどが単一
成分で占められることが望まれる．

図 18　認証標準物質 NMIJ CRM 5601 -a石英ガラス27）

　　　（NMIJ: National Metrology Institute of Japan）
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・個々の特性にばらつきの少ない材料であること．材料
個々の寿命のばらつきが小さければ，それだけ精密な装
置の校正ができる．また，そのような材料が容易に入手
可能であることも必要である．
　短寿命標準物質開発の一番目の候補として高純度で安
定した材料が比較的容易に入手できると考えられる Si

を予定している．

3. 2　陽電子消滅分光法標準物質開発の展開
　現在，陽電子寿命測定法については標準供給を行って
いる．長寿命の陽電子寿命標準物質の供給は既に実施し
ており，今後は短寿命標準物質の供給を行う必要がある．
これにより，陽電子寿命測定に対する“ものさし”が整
備されたことになると考えられる．NMIJ計量標準整備
計画において 2012 年までに陽電子寿命測定用金属系標
準物質を供給する計画である．
　近年，低速陽電子ビーム短パルス化装置を用いて材料
の表面近傍の空孔評価が行われており，エネルギーを調
整することにより陽電子寿命の深さ分布に対する評価が
可能となる．現在，低速陽電子ビームによる陽電子寿命
測定のための標準物質は整備されておらず，将来的には
標準物質開発が必要である．

4.　陽電子寿命測定による空孔分析に関する課題と考察

　今回の調査研究において，陽電子寿命測定技術におけ
る現状を調査し，そこから課題を抽出すると共に解決策
の検討を試みた．今回は調査先として東洋精鋼株式会社，
及び東レリサーチセンターを選んだ．最後に寿命推定精
度に関する考察を行った．

4. 1　東洋精鋼株式会社
　東洋精鋼株式会社は 1975 年に名古屋で設立された．
2010 年現在，社員数 60 人，年商約 26 億円（2010 年 3
月期）の規模の企業である．デスケーリングマシンの
ショット粒を製造販売することを目的として設立され
た．その後，部品の強化を目的とする表面処理法である
ピーニング分野へ進出し，自動車，航空機，原子力にお
ける金属材料硬化技術を提供する観点から，ショット
ピーニングの受託加工を行っており，国内シェアは 95 
％にも及ぶ．
　東洋精鋼株式会社ではショットピーニング材の品質評
価に陽電子消滅法を応用したいと考えており，可能であ
れば陽電子消滅装置を製品化し，量産販売したいとのこ
とであった．そこで東洋精鋼株式会社へ訪問し，ショッ

トピーニング業界の現状や品質評価への応用や製品化へ
の課題を調査し，その課題について検討を行った．

4. 1. 1　ショットピーニングの硬さ評価への応用
　ショットピーニングとは金属材料に 1 mm以下の金
属球を打ち付けることにより金属表面を硬化させる手法
である．ピーニング対象としては航空機の機体，ばねや
歯車等があり，図 19のようなノズルで金属球を照射する．

　従来のショットピーニングされた材料の評価方法は X

線回折法や歪ゲージによる残留応力測定の方法であった
が，抜き取り検査であること，製造工程に時間ロスが生
じること，材料に手を加える点で破壊検査であること等
が課題であった．そこで，陽電子消滅測定法を応用して
ピーニング材の評価29）をしたいとのことであった．
　ショットピーニング加工では金属中に多くの転位が導
入される．この転位も単原子空孔とみなすことができる
（図 20）から，陽電子消滅測定法の適用は可能であると
考えられる．この方法が検査方法として製造レーンで利

図 19　ショットピーニング装置28）

図 20　ショットピーニングと陽電子消滅測定
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用できれば，サンプルの切り出しが不要になるだけでな
く，製造工程での時間ロスの低減が可能になる．

4. 1. 2　ドップラー拡がり法と寿命測定法の比較
　ショットピーニング材の品質評価法として，陽電子寿
命測定法とドップラー拡がり法が候補として挙げられ
る．しかし，陽電子寿命測定法では“時間”という物理
量が測定データとして得られるのに対し，ドップラー拡
がり法では物理量ではない相対的な値が測定データとし
て得られるという違いがある．そこで今回，陽電子寿命
測定とドップラー拡がりで予備実験を行い，ショット
ピーニング加工を施した材料と未処理の材料について陽
電子寿命測定とドップラー拡がり測定を行ったところ，
どちらも判別可能な差異がみられることがわかった．
　図 21 はドップラー拡がり法の測定結果を示すもので
ある．約 20 分間の測定で，ショットピーニングの有無
による Sパラメータの差異は約 1％であり，その不確
かさは 0．1％であった．この差異とショットピーニング
による硬化の定量的な関係の考察は別にして，ショット
ピーニングの有無が Sパラメータによって十分に判定
できることが分かった．
　図 22 は陽電子寿命測定法の測定結果を示している．
同一強度比率の寿命に対して，ピーニング無しの材料で
は 140 ps，ピーニング有りの材料では 153 psとなり，
10 ps以上の有意な差異が観察された．
　以上より，どちらの方法も十分に判別可能であること
がわかった．ただし，現場での応用を考慮すると，低費
用で可能な限り短時間で測定できることが求められるた
め，他の条件を含めた総合的な検討を行う必要がある．

4. 1. 3　現場での応用への課題
　通常のサンドイッチ法において，ドップラー拡がり法
でも寿命測定法でもショットピーニング材の判別に利用

可能であることがわかった．そこで，今回サンプルを切
り出さないで測定を行う場合を想定して，ピーニング材
と未ピーニング材の 2枚のサンプルでサンドイッチし
ドップラー拡がり法による予備実験を行ったところ，そ
の判別が難しいことがわかった．
　図 23 はピーニング有り，ピーニング無し及びその混
合の 3種のサンプルに対する測定結果を示したものであ
る．陽電子線源として 1．1 MBqの 22Na線源を用い，そ
れぞれのサンプルに対して 20 分間に 1 Mcountsの陽電
子を照射する実験をそれぞれ 10 回行った．図中には S

パラメータの平均値と標準偏差の 3σ値を示した．こ
れによれば，2つのサンプルがピーニング有無のどちら
か一方のみで構成される場合，両者の Sパラメータの
エラーバーが重なることはない．しかし，ピーニング無
しサンプルを 2つ使った場合とピーニング有り＋ピーニ
ング無しとでは，1 Mcountsの測定においても，Sパラ
メータのエラーバーが重なりあってしまう結果となっ
た．よってサンプルを切出さずに測定する場合，測定対
象以外で消滅した情報の影響を考慮する必要があるとい
う結論に達した．

図 21　ドップラー拡がり法の測定結果

図 22　陽電子寿命測定法の測定結果

図 23　ピーニング有無と Sパラメータの関係
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4. 1. 4　アンチコインシデンスシステムの提案
　現場での応用への課題の一つとして，サンプルを切り
出さずに測定できるシステムが求められる．しかし，サ
ンドイッチ法を適用しない場合，サンプル以外で消滅し
た約 50 ％の事象がノイズとして存在してしまうことと
なり，可能な限り不要な情報（ノイズ）を減らした測定
を行うことはできない．そこでこのノイズを弁別・除去
する方法を検討した．
　図 24 は本提案のノイズ弁別・除去方法の考え方の一
端を示す図である．まず，シンチレータ上に線源を配置
し，線源をサンプルとシンチレータとで挟み込む．この
場合，ほとんどの陽電子がサンプルとシンチレータで消
滅する状態となる．もし陽電子がシンチレータに入射し
た場合，シンチレーション光として信号が検出されるた
め，これが寿命イベントと同時に観測されたとき，ノイ
ズ情報として削除（アンチコインシデンス）することが
できる．従って，原理的にはサンプル以外で発生したす
べてのノイズを弁別・除去できることになる．
　予備実験として図 25 に示すような装置を試作し，測
定を行った．同様の目的で，サンプルの切出しを行わな
い他の測定方法30）が提案されているが，本提案の方式で
はノイズ情報をさらに効果的に弁別・除去できることが
わかった．この結果については原著論文として掲載予定

であるため詳細についてはその論文31）を参考にして頂き
たい．また，このノイズ除去によるサンプル切り出しの
不要な陽電子消滅装置として特許出願済み（東洋精鋼株
式会社との共願）であり，当研究室は東洋精鋼株式会社
と 2010 年 10 月より共同研究を開始している．

4. 2　株式会社東レリサーチセンター
　東レリサーチセンター（TRC）は東レ株式会社の研究
部門として 1978 年 6 月 1 日に設立された．設立当初の
従業員数は 69 名であったが，現在では 400 名を超え，
売上高もおよそ 10 億円から 90 億円規模にまで右肩上が
りに成長した企業である．
　委託分析としては，形態観察，表面分析，構造解析，
材料物性，有機分析，無機分析，ライフサイエンス等，
多岐にわたっており，その中で陽電子寿命測定法による
材料の空孔評価を対象とした依頼分析を行っている．当
研究室が提供している陽電子寿命標準物質を利用するこ
とにより，依頼先へ自信をもって保証ができるとのこと
であった．また陽電子寿命測定法を用いた材料研究で非
常に高い評価を得ている．例えば海水淡水化分離膜とし
ての RO膜開発では，精密分子設計・ナノ加工技術によ
り膜構造を緻密化し，ホウ素除去膜の除去率を向上させ
ることが求められる．ホウ素の分子径はおよそ 0．4 nm

であるが，サブナノ空孔に高感度な陽電子寿命測定法
で RO膜の空孔サイズを測定することにより，ナノオー
ダーの RO膜孔径分布を定量化し，ホウ素除去率と孔径
分布の相関を世界で初めて実証した実績がある．そこで
東レリサーチセンターを訪問し，最近の材料分析におけ
るトピックについてインタビューを行った．

4. 2. 1　材料分析のトピック
　空孔の制御として近年注目されている材料に SiC半導
体パワーデバイスがある．この材料は従来の Siに代わ
るものとして Ron抵抗が 1 /300 であり，サイズも 1 /10
にすることが可能な材料として期待されている．そのた
め，SiCの開発が国家プロジェクトとして進められてお
り，産総研でも先進パワーエレクトロニクス研究セン
ターが中心となり研究が進められている．しかし，現在，
欠陥が多数存在し，十分な性能が得られていない等，幾
つかの課題が存在し，欠陥の分析手法の確立もその重要
課題とされている（図 26）．そのため，様々な分析手法
が行われているが，陽電子寿命測定法もこの様な新材料
の評価手法として期待されているとのことであった．表
2に SiC欠陥分析に有力な各種空孔分析手法として，今
回の調査結果をまとめる．

図 24　ノイズ弁別・除去方法の原理

図 25　アンチコインデンスを用いた陽電子寿命測定法
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4. 2. 2　陽電子寿命測定の産業応用
　陽電子寿命測定法は 1960 年代から研究が進められて
おり，その歴史は決して浅いものではないが，産業応用
としては必ずしも普及しているとは言い難い．例えば，
陽電子消滅に関係する企業における“陽電子”のサイト
内検索 HIT数は，東レリサーチ：19 件，住金テクノ：8
件，日東電工：2件であり，企業の関心度は低いと思わ
れる．一方，大学等での研究としては非常に盛況である
と感じられる．例えば第 47 回アイソトープ・放射線研
究発表会（2010．7．7-7．9）における口頭発表では 149 件
中 25 件が陽電子消滅関係の発表であった．
　以上述べた状況を考慮すると，陽電子消滅法の産業応
用はこれからの問題であると思われるが，これに関連し
た課題として「放射線利用の法的規制」が考えられる．
例えば日本においては，通常非密封線源は RI利用専用
施設内で使用しなければならない．よって，汎用的な陽
電子寿命測定検査装置等の実現においては陽電子線源に
対する課題を検討していくことが重要であると考えられ
る．

4. 2. 3　陽電子寿命測定用汎用型密封線源の開発
　日本の放射線取扱規制において，下限数量（22Naに
対しては 1 MBq）以下の密封線源は放射線障害防止法
に定められた放射性物質には該当せず，RI施設外での
使用が可能になる．（規制対象外密封線源）
　そのため，規制対象外密封線源は陽電子寿命測定の産
業応用において非常に重要なものとなりうるが，市販の
カプトン封入 22Na密封線源には問題点が指摘されてお
り，例えば，線源密閉材を封止している接着剤（エポキ
シ）内で消滅した情報がノイズとして混在してしまう（図
27）という報告がある．そのため，線源を封入する密閉
材やその密閉方法の研究・開発が必要となっているが，
当研究室でもその材料と作成方法について幾つかの方法
を検討しており，それらの開発を行っていきたいと考え
ている．

4. 3　時間分解能と寿命推定精度の関係
　短い陽電子寿命の測定には，より高い時間分解能が求
められるが，どれだけの寿命を観察するのにどれだけの
時間分解能が必要であるかについては，書籍や文献等に
おいて明確な議論は少ない．そこで今回時間分解能と寿
命推定精度の関係について数値計算により評価した．
　この結果については投稿論文の一部として報告する予
定であるため，詳細は投稿論文を参考にして頂きたい．

5.　おわりに

　今回，サブナノ・ナノ空孔評価のための陽電子寿命測
定技術に注目し，その技術的背景と計測の標準に向けた
課題について調査及び考察を行った．本測定技術におけ
る研究課題や産業的ニーズを考慮し，2012 年までに陽

図 26　SiC基板の欠陥32）

図 27　市販の線源に混在する接着剤の消滅成分34）

表 2　各種空孔分析手法の特徴
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電子寿命測定用金属系標準物質を提供することを目標に
している．
　今回，本調査研究を行って感じたことは，陽電子消滅
法は現在未だ研究主体の段階にあり，産業への応用はこ
れからの課題であるということである．そのため，陽電
子寿命測定の標準を整備していくことは今後の産業応用
展開において非常に重要であると考えられる．また，陽
電子消滅の産業応用がより発展するための課題として
は，今回報告したように，サンプルを切出さずに十分な
測定ができるシステム方式の開発や放射線利用に関する
法的規制への対応等も考えられるが，やはり陽電子消滅
測定に対する理解にあることと思われる．陽電子寿命測
定法における空孔計測の結果の単位は m（長さ）では
なく，s（時間）であり，例えば減衰寿命が 1．62 nsで
あるから空孔半径が 0．26 nmという具合になる．この
ような時間から空孔サイズへの変換等についてユーザー
によっては抵抗がある者も多い．そのため，他の空孔評
価手法と互換性をとり，陽電子消滅研究の研究基盤をよ
り一層確立していくことが，重要であると思われる．
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