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研究成果の概要（和文）：電子の反粒子である陽電子を用いた新表面分析法の一つとしてマイク
ロ陽電子励起オージェ電子分光法を開発することを目的とした。その陽電子マイクロビーム発
生を開発し，セミインレンズ方式の対物レンズによって μm オーダーまでの集束系の開発を行
い，オージェ電子を分光・検出する計測系を製作してそのための光学系を新規に構築した。応
用として鉄－銅合金の不純物欠陥分析を行った。 
 
研究成果の概要（英文）：Positrons, anti-particles of electrons, are utilized as a novel surface 
analytical method.  Formation of a positron microprobe has been developed and micro 
positron-induced Auger electron spectrometer has been installed.  The chemical analysis 
of the Cu-coupled defects in Fe-Cu alloys was carried out using a positron microprobe. 
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１．研究開始当初の背景 
材料特性の表面の寄与が増加するにつれ，
表面第一層選択性に優れた表面分析法が求
められている。従来の電子励起オージェ電子
分光法や X 線光電子分光法ではその選択性
は電子の平均自由行程に依存し数層の平均
情報となってしまう。一方，陽電子による内
殻電子の対消滅現象を利用した場合，表面選
択性は陽電子の表面捕獲によって生じるた
め，原理的に表面第一層のみを検出する分析
法が実現できる。この利点はすでに十年以上
前に実証されているが，陽電子励起源のマイ

クロビーム化が困難であったため空間分解
能は数 mmにとどまっており，局所表面の計
測手法への展開が課題であった。 

 
２．研究の目的 
 本研究では μm オーダーの微小領域の表面
第一層のみに敏感なマイクロプローブ陽電
子励起オージェ電子分光法 (Microprobe 
positron induced Auger electron spectroscopy, 
μPAES)を開発することを目的とする。また，
透過陽電子像や回折パターンの測定も試み
た。 

機関番号：１２５０１ 
研究種目：挑戦的萌芽研究 
研究期間：2010～2011   
課題番号：２２６５５０１９ 
研究課題名（和文） 陽電子励起による表面第一層化学組成分析・構造解析 

                     
研究課題名（英文） Determination of chemical composition and structure of the top 
surface layer by a positron probe 
研究代表者 

藤浪 眞紀 （FUJINAMI MASANORI） 
  千葉大学・大学院工学研究科・教授 
 研究者番号：50311436 



３．研究の方法 

径 10 mm で磁場輸送された一次陽電子ビ
ームを透過型再減速材により静電系に変換
する。その後加速し，中間レンズで輸送され
試料上で対物レンズにより集束する。電子検
出器を設置するため試料前方に対物レンズ
を設置した。これまでは 35 μmのビーム径が
得られていた。そこで数 μm まで集束を可能
とするためのシミュレーション結果に基づ
いて，対物レンズの改造，集束レンズの追加，
可動絞りを設置した。その概要を図 1に示す。
図 2に陽電子のエネルギーを 25 keVとし,可
動絞り径を 1 mmとした際のビーム径につい
てナイフエッジ法により求めた結果を示す。
陽電子マイクロビームを W板と Si板の境界
を横断するように走査し，その際に発生する
消滅 γ線を Ge半導体検出器で検出し，γ線の
計数率の位置依存性を求める。誤差関数より
ビームの半値幅を求めたところ 9.0 μm と見
積られた。 

μPAES構築には，試料から発生した電子の
分光・検出用に阻止電場グリッドとセンター
ホール付きマイクロチャネルプレートを組
み合わせたものを自作し，試料と可動絞りの
間に設置した。励起源の陽電子エネルギーが
100 eV であれば,それ以上のエネルギーの電
子は発生することはないのでバックグラン
ドは皆無となり，強度の弱い陽電子も検出可
能と考えた。試料として Siを用いて，電子ス
ペクトルを測定したが，オージェ信号を検出
することはできなかった。その原因として，
入射陽電子の強度が非常に低い（103 e+/s 程

度）こと，100 eV以下で陽電子をマイクロビ
ーム化して試料に入射することが困難なこ
と，消滅 γ線により発生した電子の影響が無
視できないことが挙げられる。そこで特徴的
な元素分析プローブとして陽電子を利用す
ることを着想した。陽電子は原子空孔-不純物
といった複合欠陥に捕獲されると，消滅時の
γ 線スペクトルは不純物の電子の運動量分布
を反映して形状が変化するため不純物を同
定できる。 
発生する陽電子は連続ビームであるため，

対消滅 γ線スペクトルの形状パラメーターの
位置依存性を測定する。陽電子は消滅時に反
平行方向に二本の 511 keVの γ線が発生する
が，その γ線スペクトル形状は消滅相手の電
子の運動量によってドップラー効果を受け
る。ここでスペクトル形状をあらわすパラメ
ーターとして Sと Wが使われ，Sは全ピーク
面積に対する中心 2 keV程度の領域の面積比
を，Wは高エネルギー領域の範囲の面積比と
定義される。空孔型欠陥で消滅した陽電子は
格子間で消滅した場合と比較して自由電子
と消滅する確率が高くなり，線幅が狭くなる
ため Sの値は大きくなり，Wの値は相対的に
小さくなる。一方で，空孔型欠陥が不純物と
結合すると不純物原子の電子による寄与が
高エネルギー成分に現われ，Sと Wの相補性
が崩れる。その Sと Wの関係から複合欠陥に
おける原子空孔と結合した不純物元素の同
定という空孔化学状態分析が可能となる。 

 
４．研究成果 
鉄中で銅は脆性破壊を促進する元素とし
て知られているが，変形により欠陥と銅との
相互作用の観察を試みた例を述べる 5)。Fe－
0.5Cu 合金試料で上記と同様の実験を行った。
W パラメーターの分子の面積をとるエネル
ギー範囲は銅の内殻電子の成分が最もよく
現われる 502~507 keVおよび 515~520 keVに
設定した。 
変形あるいは破断した試料において SとW

を求めて純鉄の場合と比較をしたが，両者に
大きな差は認められず，変形のみでは転位芯
周辺での銅の析出は検出されなかった。次に
破断試料を真空中各温度で 1時間焼鈍し，チ
ャック部と破断部における SとWの相関を調
べた（図 3）。単純な原子空孔の成長・消失で
あれば，バルクの値と空孔クラスター（Vx）
の値を結んだ直線上で SとWの値は変化する
が，銅と結合した場合にはその直線からはず
れてくる。 
変形がないチャック部では 500℃までは変

化はなく，550℃で W が増加し始めた。これ
は銅の析出を示唆しており，従来知見と同様
の結果である。一方でゲージ部では 250℃と
非常に低い温度で直線からのずれが顕著に
なり，銅の析出が始まっていることが示され
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図2 陽電子ビームプロファイル
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図2 陽電子ビームプロファイル



た。そしてすべての結果において，Wの値は
上昇しているが Sは増加しないことから，陽
電子は微小な銅の析出物を検出していると
考察される。ゲージ部では転位や空孔クラス
ターといった空孔型欠陥の存在により銅の
拡散が促進され，析出物の形成が低い温度で
開始されることが示された。 
このように不純物と空孔型欠陥の相互作

用は非常に重要であり，その化学状態を本法
は検出できることは，高純度化において制御
すべき重要元素の特定に資するものと位置
づけられる。 

 
 次に陽電子の透過・回折実験についても調
べることとした。陽電子発生源から 35 keVに
加速された陽電子ビームは放射線遮蔽から
数十 m離れた測定ホールまで 60ガウスの静
磁場で輸送され，さらに電子顕微鏡に導入す
るため 4.3 mの高さまでいったん上昇させる。
マイクロビーム形成部入射される 35 keV の
一次陽電子ビームを評価した。ビーム軸から
24 cm離した位置に電離箱を設置し，陽電子
消滅による 511 keVの γ線線量を計測して強
度を見積もった。加速器からの初期ビームは
陽電子輸送系の最適化により，強度 8x106 e+/s
と見積もられ，ナイフエッジ法によりそのビ
ーム径は約 17 mmであった。 

まず陽電子ビームはマイクロビーム化の
ために磁場から切り離されるが，同時に磁界
レンズによる集束を考案した。輸送用のヘル
ムホルツコイルの最終コイル（引出コイル）
で逆方向に磁場を発生させることにより，下
流側への磁場の漏れを解決し，かつ磁界レン
ズの特性に合致するように陽電子の発散を
制御する。これにより陽電子ビームは磁場か
ら切り離され，透過型再減速材である 150 nm
厚の Ni(100)薄膜に集束される。30 kVに印加
された Ni(100)薄膜に入射された陽電子は熱
化，拡散し，負の仕事関数により裏面から法
線方向に 1 eVで再放出される。発散角が抑制
され輝度増強された陽電子ビームは静電レ
ンズ，偏向器を通過し，30 keVで透過型電子
顕微鏡に導かれ，クロスオーバー位置に集束
される。陽電子でも電子でも電荷が異なるの
みであるので，集束系および結像系とも従来
の透過型電子顕微鏡をそのまま利用できる。
本来の電子銃の位置にセクターマグネット
が設けられており，90°方向から入射された電
子ビームも同じクロスオーバー位置に導入
され，陽電子・電子を瞬時に切り替えて透過
像を得ることができるように設計した。 
本透過型陽電子顕微鏡を用いて C, Al, Si, 

Cr, Ni, Cu, Auなどの薄膜試料の透過陽電子像
を取得した。図 4に代表例として 10 nm厚の
Au[100]に対する 10,000 倍相当での透過像を
示す。露光時間は 10.6時間である。高分子の
支持膜であるマイクログリッドの孔の部分
が明るく露光されており，Au 薄膜部分は暗
くなっている。陽電子と電子とで結像系レン
ズのパラメータをほぼ同様にして撮影する
と，透過像の回転角のみが変化する。これは
電荷が逆であるために磁界レンズによる回
転方向が逆になるからであり，実際に比較す
ると回転しており，真に陽電子透過像である
ことが実証された。同じく Au[100]に対する
回折図形を図 5に示す。露光時間は 1時間で
ある。(004)以上の高次の回折スポットまで明
瞭に観察された。以上のように本研究により
透過陽電子像と回折図形が初めて得られた。 
陽電子と電子の透過率を評価のために集
束レンズ絞りと対物レンズ絞りを変えて透
過像を撮影した。集束レンズ絞りはビームの
エミッタンスを小さくする役割をし，対物レ
ンズ絞りは試料を透過した陽電子および電
子の散乱角を制限する役割をする。すなわち
絞りを挿入することは透過率の散乱角依存
性を測定することに相当する。それぞれの条
件で得られた像から試料のある部分と無い
部分の明るさを比較して試料に対する陽電
子，電子の透過率を評価した。対物絞りを小
さくすると試料により散乱されてくる陽電
子，電子を遮るので透過率は下がる。現状の
評価ではどの試料においても陽電子と電子
の透過率に有意な差は認められなかった。そ

図3 Fe-0.5wt%Cu合金のS-Wプロット
のアニール温度依存性。
(a)チャック部，(b)ゲージ部

図3 Fe-0.5wt%Cu合金のS-Wプロット
のアニール温度依存性。
(a)チャック部，(b)ゲージ部



れに対し回折図形のスポット強度比には陽
電子と電子とで差が認められた。高次のスポ
ットにおいて陽電子は電子に比べて強度が
高く現れる傾向にあった。これについては今
後，本質的な違いかビームエミッタンスの影
響かを検証していく。 
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図5 金試料での透過陽電子回折パターン
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