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1.1 陽電子の性質

陽電子（positron : e+）は，電子の反粒子である．質量 (511 keV)や電荷の絶対値は電子と同じで，電荷の符

号は電子と反対である．陽電子は，1928年に P. Diracが量子論にアインシュタインの相対性理論を取り入れた

方程式 (Dirac方程式)を整理する中で，その方程式の負の解として予言された [1, 2]．実験的には 1932年に，

C. D. Andersonが宇宙線の軌跡をWilson cloud chamberで観測することで陽電子を発見した [3]．宇宙線由来

以外で陽電子を入手する方法は主に

• 対生成反応

• β+ 壊変

の 2種類存在する．対生成反応とは，陽電子と電子の質量エネルギーの和である 1022 keV以上のエネルギー

を持った光子（γ線）が原子核の近傍を通るとき，原子核からの光子と相互作用することで電子と陽電子を同

時に生成する反応である．対生成反応に必要な γ線は，電子線による制動放射線を源とする場合が多い．対生

成反応由来の陽電子を利用する場合は，β+ 壊変由来の陽電子に比べ高輝度の単色陽電子ビームを得られるメ

リットを有する反面，加速器を含む大規模施設が必要となる．一方，β+ 壊変では，陽子過剰核種が陽電子と電

子ニュートリノ（νe）を放出する過程を通じて陽電子が得られる．

p −−−→ e+ + n + νe

代表的な核種は，22Na（半減期 : 2.6年），68Ga（半減期 : 68分）等があげられる．β+ 壊変で放出された陽電

子は，最大数百 keVのエネルギー程度の広い分布を持つ．対生成反応由来の陽電子と異なり，加速器のような

大規模装置を必要とせず，実験室レベルの場所でも陽電子が得られることが最大の特徴である．
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1.2 低速陽電子の応用

正の電荷を持つ陽電子は，金属中では 10 ps以下の短い時間スケールで速やかに熱化し，正の電荷を持つ陽

イオンから遠い位置，つまり格子欠陥等に局在化する．局在化した陽電子は周囲の電子状態を反映し一定の

消滅速度で消滅する（自由陽電子消滅速度:λ f）．消滅速度を陽電子寿命測定法（Positron annihilation lifetime

: PAL）で測定することで，金属欠陥サイズの測定が行われてきた．消滅時に放出される γ線は，消滅直前の

電子–陽電子の重心系の運動エネルギーを反映してドップラー広がりを生ずる．このドップラー広がりを，1

つまたは 180 度方向に配置した 2 つの検出器で検出することにより（陽電子消滅 γ 線角相関測定，Angular

correlation of positron annihilation radiation : ACAR） [4–6]，金属におけるフェルミエネルギーや陽電子と消

滅する電子の原子中の軌道を知ることができる [7, 8]．このように陽電子の物質内部で対消滅をし、その物質

内部の情報を透過力の高い γ線として外部に放出する性質を持つ．この性質から，陽電子は物性を非破壊で測

定できるほぼ唯一の手法であり，1950年代から物性の研究へ応用されている [9]．

1990年代に入ると，低速陽電子ビームの制作されるなど [10–14]，陽電子ビームを使った研究が盛んに行わ

れるようになった．例えば，低速陽電子と原子分子の散乱断面積 [15]の測定や，反水素原子合成 [16]や Ps−

イオン源 [17]，全反射高速陽電子回折（Total-reflection high-energy positron diffraction，TRHEPD）による物

質の再表面原子層の回折像の観測や対消滅を利用した材料表面からの原子選択的脱離への応用 [18]などがあげ

られる．低速陽電子を使った研究が幅広い分野で行われより一層低速陽電子の需要が高まりつつある [19]．

低エネルギー陽電子は主に，金属などの減速材の利用やガス中での減速で得ることができる．Cu，Ni，W

などの金属は陽電子に対して負の仕事関数を示す．対生成反応や β+ 壊変で得られた高いエネルギーの陽電子

をこれら金属中に入射させると，陽電子は金属中で室温までエネルギーを失い熱化する．金属中で熱化した

陽電子のうち，金属表面付近の陽電子は負の仕事関数で決まる 3 eV程度の運動エネルギーを持って金属外に

放出される [20]．固体 Neなどの貴ガス固体中では陽電子の拡散長が長く，減速材として用いられることもあ

る [21–23]．

ガス中で陽電子は，ガス分子と散乱することでエネルギーを失う．多段階の電位勾配を設けたセル中で Ar

や N2 などのガスと散乱させることで低速陽電子を生成できる．陽電子は高エネルギーでは，電子励起や振動

励起に比べて消滅断面積が小さい [24]．しかしながら，陽電子はエネルギーが低下するにつれて消滅断面積が

大きくなり，数 nsの時間をかけて陽電子が熱化する過程において一部の陽電子が消滅する．低速陽電子を効

率的に生成させるためには，低速陽電子と原子分子の衝突断面積を正確に測定することが重要である [25–27]．

低速陽電子と原子分子の散乱断面積には，共鳴構造 [28, 29]やラムザウワータウンゼント効果のような特徴的

な量子力学的効果が現れる [30]．量子力学的散乱問題の解明につながるため，低速陽電子と原子分子の散乱に

ついて現在でも多くの散乱断面積や消滅断面積の理論計算や精密測定が行われている [31–47]．
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1.3 気体中での陽電子減速およびポジトロニウム生成

陽電子の物質中での減速過程の研究は，PALを用いて 1950年代から始まった．密度の高い固体などの物質

中では，10 ps以下の時間で熱化するが，貴ガスのような単原子分子中では陽電子の熱化時間が長くなる．Ar

ガス中で測定された陽電子寿命スペクトルを図 1.1に示す．（a）は Arガス 3.5 MPa中における陽電子寿命ス

ペクトル，（b）は CO2 ガス 3.5 MPa 中における陽電子寿命スペクトルである．β+ 壊変由来の 100 keV オー

ダーのエネルギーを持つ陽電子が貴ガス中に入射すると，陽電子は原子のイオン化反応や電子励起反応等を

繰り返しながら減速する．Ar ガスの場合は単原子分子気体であるため，最低電子励起しきい値の 11.7 eV ま

では非弾性散乱により速やかにエネルギーを失う．その後は弾性散乱によりエネルギーを失うため，陽電子

がガス中で室温までエネルギーを失う時間（熱化時間）が数 ns–数百 ns 程度まで長くなることが知られてい

る [23, 48, 49]．時間の経過と共に陽電子が減速する様子が寿命スペクトル中のショルダー構造として観測され

る．図 1.1においては，2–10 ns付近のプラトーな領域がショルダー構造である．このショルダー構造は，陽

電子の減速過程に対応して時々刻々と陽電子消滅速度が変化している領域である．このショルダー構造の傾き

の変化から陽電子の減速過程や消滅速度について議論されてきた [50, 51]．

ガス中では陽電子の減速過程において，ポジトロニウム（Positronium : Ps）が生成する．ガス中での Ps生

成は，陽電子による原子の電子引き抜き反応により生じる．

e+ + A −−−→ Ps + A+

生成した Psの運動エネルギー（EPs）は陽電子の運動エネルギーに依存する．

EPs=Ee+ + 6.8 − Eion

ここで，Ee+ は陽電子の運動エネルギー，EPs は Ps の運動エネルギー，Eion は原子のイオン化エネルギー，

6.8 eVは Psの束縛エネルギーである．Ar原子のイオン化エネルギーは 15.8 eVであり，Arガス中での Ps生

成しきい値は 9.0 eVである．Ps生成しきい値から電子励起しきい値までのエネルギー範囲では，非弾性散乱

チャンネルは Ps 生成のみである．そのため，このエネルギー領域でとりわけ Ps 生成が生じやすいと考えら

れ，オーレギャップと呼ばれている．ガス中における Ps生成はオーレモデルで記述される．貴ガス中におけ

る Ps生成率や励起 Ps生成について議論されてきた [52–57]．

一方で，固体や液体などの密度の高い物質中では，別のメカニズムで Psを生成する．陽電子が物質に入射す

ると，イオン化や励起を繰り返し減速していく．このイオン化や励起が生じる小さな領域はスパー（spur）と

呼ばれている．1000 eV程度のエネルギーに達すると LET (Linear energy transfer)が急に大きくなり，イオン

化領域が重なり合う．末端スパーは多くのイオン化が含まれた構造となり，末端スパー内の過剰電子の一つと

陽電子が結合して Psを生成するモデルをスパーモデルと呼んでいる．このように Ps生成メカニズムは 2つの

モデルが提案されており，Psの生成時間および Ps生成時の初期運動エネルギーといった，基礎過程に興味が
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持たれている [58–62]．低温高密度ガス液体や固体中においても陽電子の周りに原子が集まってくる陽電子ス

ノーや，陽電子減速過程や消滅速度，Ps生成過程について議論が続いている [63–66]．

また，シリカエアロゲル中では Psの固体に対する仕事関数の為に，Psは細孔内に局在する．シリカエアロ

ゲル中や他の物質中における Psの生成量や Psバブル，消滅速度等，Psの物質内での振る舞いを明らかにする

ために盛んに研究が行われている [67–72]．また金属表面から Ps負イオンの生成も観測されている [73]．
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図 1.1 （a）Arガス 3.5 MPa中における陽電子寿命スペクトル．（b）CO2 ガス 3.5 MPa中における陽電子
寿命スペクトル．縦軸はMCA1 chあたりのカウント数で，横軸は時間（ns）．Arガス中には 0–10 ns付近
にショルダー構造が見えるが，CO2 ガス中では見えない．
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1.4 ポジトロニウムの性質と応用

Psは陽電子と電子が電磁相互作用により束縛した水素様原子であり，水素原子の陽子を陽電子に置き換えた

構造を持つ（図 1.2）．これはMohorovičićにより，1934年に予言された [74]．Psの性質を水素と比較すると

次の 3つの特徴がある．

1. 水素原子の重心は原子核，Psの重心は陽電子と電子の中間で，Psの陽電子–電子間距離と水素原子の直

径が等しい

2. Psのイオン化エネルギーは水素原子の半分 (6.8 eV)

3. Psを構成する電子と陽電子で自己消滅をする

基底状態の Psは電子と陽電子のスピンの組み合わせにより，スピン 1重項のパラ-Ps（p-Ps）とスピン３重

項のオルソ-Ps（o-Ps）の２つの状態に分類される（図 1.3）．p-Psと o-Psは 1:3の比で生成し，真空中ではそ

れぞれ 0.125 nsと 142 nsの寿命で自己消滅する．消滅時には，エネルギー，運動量，パリティ，角運動量を保

存して消滅 γ線を放出する．通常，p-Psは 180度方向に２光子，o-Psは３光子放出して消滅する．

物質中では，長寿命の o-Psは物質中で周りの原子と反応を起こして短寿命化することが知られている (p-Ps

は寿命が短く，物質中でもほぼ自己消滅により消滅する）．o-Psの物質中での短寿命化は以下の３種類の反応

によって生じる．

1. 化学反応

• 置換 ·引き抜き反応

例 : Ps + Cl2 −−−→ PsCl + Cl

• 付加反応

例 : Ps + NO2 −−−→ PsNO2

• 酸化反応

例 : Ps + Fe3+ −−−→ e+ + Fe2+

2. スピン転換反応

例 : o-Ps(⇑↑) + NO2(↓) −−−→ p-Ps(⇑↓) + NO2(↑)

3. ピックオフ消滅

例 : Ps + Ar −−−→ e– + Ar+ + 2 γ

ここで，⇑は陽電子のスピン，↑は電子のスピンを意味する．

スピン転換反応とは，Psが他の原子分子と衝突する際に，Ps自身の電子と衝突相手の電子のスピンを交換

する反応である．この反応は，スピンを交換する際に電子を励起する必要がない原子分子，すなわちスピン状
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態が，２重項もしくは３重項以上の多重項状態にある原子分子と衝突する際に生じやすい．スピン転換反応に

より，o-Psが p-Psになることで短寿命化する [75]．

ピックオフ消滅とは o-Psが自己消滅する前に Ps内の陽電子が Ps内の電子と自己消滅する前に，周囲の電

子と消滅する過程である．この消滅過程は，o-Psの自己消滅過程と異なり 2光子を放出する．Psは室温まで

減速する（熱化）と一定の寿命で消滅し，主に２本の γ線を放出する．この寿命は物質の種類や性質により変

化する．また磁場存在下では，o-Psと p-Psの状態が混ざり，o-Psは短寿命化，p-Psは長寿命化する [76, 77]．

Ps は電気的に中性である．高分子などのソフトマター中では，空隙のような電子密度の小さなナノメート

ルサイズの領域に局在化し，空隙表層の電子とピックオフ消滅することにより短寿命化し，Ps の周りの電子

密度に依存した寿命で消滅する．o-Psの消滅速度を PALで測定し，Tao-Eldrupの式からソフトマターの空隙

サイズがわかる [78]．また，ピックオフ消滅 γ線のドップラー広がりからは，空隙表層の電子状態が分かる．

物質中の空隙は物質の力学的特性，静電物性，光学物性，熱物性，物質移動物性などに影響を及ぼす因子であ

る [79]．このように Psは空孔サイズや空孔表面の電子状態測定に応用されており [80, 81]，他の分析手法と相

補的にソフトマターの物性の測定に使われている [82–85]．

物性分野で応用研究される一方で，Psは基礎物理分野でも重要な役割を果たしている．Psはレプトンのみ

から成る最も軽い水素様原子であり，原子物理学の分野では，量子電磁気学（QED）精密検証において電子

の g 因子の値を精密測定する手法として，他の測定方法に対する相補的役割を担っている．また，Ps による

Bose-Einstein凝縮（BEC）の達成も期待されている [86]．電子と陽電子からなる Bose粒子である Psによる

BECの達成は，反粒子を含む系として初めて BECを実現することの基礎物理学的な興味の他，対消滅を利用

した 511 keVのコヒーレントレーザーへの応用でも意義深い．また，近年は欧州原子核研究機構（CERN）に

おいて，反水素の合成が行われている．反水素は，陽子の反粒子である反陽子と陽電子から成る系である．反

水素合成の反応として，Psと反陽子の衝突による組み替え過程が期待されている．この反応は反跳が小さく，

低速 H̄を用いた実験を行う際に優位な低速 H̄を得ることができる [87]．

p̄ + Ps −−−→ H̄ + e–

これらの達成には数 eV以下のエネルギーの低速 Psが必要で，近年益々低速 Psの需要が高まりつつある．

ロンドン大学の Larricia らのグループと東京理科大学の長嶋らのグループが Ps ビームを生成している．

Larriciaらのグループは，wien filterにてエネルギー選別した β+ 崩壊由来の陽電子を，Arなどのガス中に入射

させ，電子引き抜き反応により 10 eV程度の運動エネルギーを持つ Psを生成させている [88]．一方で長嶋ら

のグループは，陽電子を金属 Naを表面に蒸着させたW膜に打ち込み，負の仕事関数により表面からで出てき

た Ps− イオンを電場で加速し光解離化過程を経て [89]，数 keV程度の運動エネルギーを持つエネルギー可変

Psビームの制作に成功している [90, 91]．
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図 1.2 水素原子と Psの比較．図枠内は，水素と Psの束縛エネルギーおよびボーア半径，換算質量を示した．
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図 1.3 Ps の２つのスピン状態．陽電子と電子のスピンの状態により，Ps はオルソ–ポジトロニウムとパ
ラ–ポジトロニウムに区分される．S は全スピン，mz はスピン磁気量子数，⇑は陽電子のスピン，↑は電子
のスピンを意味する．
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1.5 ポジトロニウムの減速および衝突断面積と研究目的

Psは基礎物理定数測定，原子分子と Psのピックオフ消滅 γ線を利用した原子分子の反応性を検討するため

に重要なツールであるが，それらの達成のためには 10 eV以下の低速 Psが必要である．o-Psは最大 142 nsの

寿命で消滅するため，その寿命以内に効率よく Psを減速する必要がある．低速 Psを得るためには生成時の Ps

の初期運動エネルギーおよび Psと原子の衝突断面積を知ることが重要である．

Ps の初期運動エネルギーは，Ps 生成直前の陽電子の運動エネルギーに依存する．図 1.4 に Ar ガス中での

Ps生成断面積の陽電子運動エネルギー依存性を示した [92]．貴ガス中における Ps生成は，陽電子における電

子引き抜き反応で生じるため，イオン化エネルギーと同程度のエネルギーで Psを生成する．Arガスの場合は

9-100 eVで，Ps生成断面積から予想される Psの初期運動エネルギーは 100 eV以下であるが，実際には Psの

Break-up過程が存在するために，Ps自身の束縛エネルギー以下 (6.8 eV)の運動エネルギーを持った Psのみが

ガス中で減速する．

Ps −−−→ e+ + e–

Psの Break-up過程とは，6.8 eV以上の運動エネルギーを持つ Psが原子分子と散乱する際に陽電子と電子に解

離する現象である [93]．比較的密度の高いガス中では，生成直後の Psは自己消滅よりも短い時間で周囲の原

子分子と散乱し解離する．結果的に，比較的密度の高いガス中では Psの初期運動エネルギーは 6.8 eV以下と

なる．また，固体やガス中で Psの初期運動エネルギーの測定が試みられてきたが [94]，Ps生成直後では陽電

子が耐圧セルなどの実験装置中で消滅する成分や自由陽電子消滅成分などのバックグラウンドと重なるため，

正確には測定されていなかった [95]．

Psと原子分子の衝突断面積の測定は，大きく分けて２つの手法がある．

1. Psビームを用いた気体中での Psの散乱実験

2. o-Ps消滅 γ線のドップラー広がり測定

Psビームは，ロンドン大学の Larriciaらのグループにより行われてきた [96–98]．Ps生成用セル内でガスと

散乱させることにより生成した低速 Psビームを，後方の Ps–ガス散乱セルに導入する．ガスが存在する場合と

ガスが存在しない場合の Ps減衰割合の差から，15 eV以上のエネルギー領域で Psの衝突断面積を求めた．

o-Ps消滅 γ線のドップラー広がり測定は，長嶋らのグループ [99]とM. Skalseyらのグループ [95]により行

われてきた．Psと Arの衝突断面積の先行研究を図 1.5に示した．長嶋らのグループは，シリカエアロゲルの

空隙中で生成した Psとガスを磁場中で散乱させ，磁場クエンチングにより２光子消滅した o-Psのドップラー

広がりから衝突断面積を測定した．M. Skalseyらのグループは，短寿命の p-Psや自由陽電子消滅が終わり，長

寿命の o-Ps消滅のみが観測される時間領域における２光子消滅 γ線のドップラー広がりから 2 eV以下のエネ

ルギー領域で Ps–Arの運動量移行断面積を測定した．それぞれの測定では，実験で観測された時間においては
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Psの運動エネルギーを一定と仮定しているため，Ps–Arの衝突断面積におけるエネルギー依存性は議論されて

こなかった．また，Arを含む貴ガスにおいては陽電子消滅 γ線角相関（ACAR）測定により運動量移行断面積

が見積もられている [100, 101]．Xeガスにおいては o-Psと Xeガスのスピン転換反応由来の２光子消滅 γ線

の時間変化を陽電子消滅時刻運動量同時（AMOC）測定で観測し，運動量移行断面積が求められている [102]．

また，磁場下における希薄な Heガスにおいて AMOC測定により o-Ps由来の γ線から運動量移行断面積が求

められている [103, 104]．しかしながら，Ps–貴ガスの運動量移行断面積が貴ガスの種類によりどの程度異なる

のか，また，そのエネルギー依存性について詳しくはわかっていない現状にあった．

原子の持つ原子内の価電子のエネルギーと等しいような 10 eV以下の低エネルギー領域においては，入射粒

子の種類やエネルギーにより大きく断面積が変化する．陽電子と原子分子の散乱においては，原子核との斥力

の効果を分極の引力の効果がキャンセルするために，電子の散乱断面積に比べ小さい．また，Psは弱い結合と

弱い拡散性質を示すため，陽電子の散乱に比べ電子の散乱に近くなると予想されている [105–112]．より低エ

ネルギーにおいて，Ps–原子散乱断面積は電子–原子の散乱断面積と近い値になるのか議論がなされており，よ

り低エネルギー領域における Ps–原子分子の散乱断面積の測定が求められている [113]．

Ps–原子分子散乱は理論的にも非常に難しく，量子力学的な散乱問題として興味をもたれている．Psは軽い

ため量子効果が大きく現れ，さらに電子や陽電子と異なり内部自由度をもつ．中性粒子である Psは，散乱時

において直接的な電荷相互作用が存在しない．電荷相互作用が電子交換相互作用に比べて小さいため，電子–

原子分子散乱と比較することで散乱時における電子交換の影響が解明される．しかしながら，Psと原子分子散

乱時における電荷交換は，Psと原子分子の異なる２つの中心間で計算する必要がある．Ps–原子衝突の理論手

法のさらなる進歩が期待されている．

Ps–Ar散乱に対しての理論計算は，主に P.K. Biswas [114]と J.E. Blackwood [115]の２グループにより行わ

れている．彼らは，Ps と貴ガスが弾性散乱のみで減速するエネルギー領域において，それぞれ three-Ps-state

coupled-channel model と coupled pseudostate expansions を使った frozen target approximation で計算してい

る．Psのエネルギーが増加するにつれ，衝突断面積が減少する傾向は一致しているものの，計算途中に実験値

に合わせるような fitting parameterを含んでいることや，理論計算値間でも運動量移行断面積が２倍以上の差

があるなどの問題点もある．

本研究は，貴ガス中で陽電子の減速過程および Psの生成とその減速過程に着目した．p-Psは自己消滅で 2

光子を放出するため，その消滅 γ線のドップラー広がりからは，消滅直前の p-Psの運動量がわかる．p-Psの

消滅 γ線のドップラー広がりを時間の関数として観測することで，Psのエネルギー変化がわかる．Psのエネ

ルギー変化と Ps減速モデルにより，Ps–貴ガスの衝突断面積を求めることを目的とした．Psの初期運動エネル

ギーや運動量移行断面積を明らかにすることで，量子力学的散乱問題が明らかになり，さらに低速 Psを使っ

た新たな研究分野が開ける [116]．
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図 1.4 陽電子–Ar の Ps 生成断面積の陽電子運動エネルギー依存性．（•）実験結果 [92];（⃝）実験結
果 [42];(△，▽)実験結果により求められた，上限値と下限値 [117];（– –）理論計算 [118];（—-）McAlinden
らによる，理論計算の更新データ（0.5倍にスケーリングされている）．（Reprinted from Experimental studies
of the interaction of low energy positrons with atoms and molecules, 221, J.P. Marler and L.D. Barnes and S.J.
Gilbert and J.P. Sullivan and J.A. Young and C.M. Surko, Annihilation below Ps formation, Pages No. 86,
Copyright (2004), with permission from Elsevier．）
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図 1.5 Ps-Arの衝突断面積の Ps運動エネルギー依存性．1.陽電子消滅 γ線角相関測定法 [99]，2.ドップ
ラー広がり法 [95]，3.Psビーム [97]（全断面積），4.理論計算 [114]，５.理論計算 [115]
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第 2章

陽電子消滅寿命測定法による Arガス中にお

ける陽電子減速過程の研究
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陽電子消滅寿命（PAL）測定法とは，陽電子が物質中に入射してから対消滅するまでの時間を測定する方法

である．PAL は近年ではパルス化した陽電子ビームを陽電子線源として使う手法も存在するが，過去に行わ

れてきた多くの実験では 22Naを陽電子線源として利用している（図 2.1）．22Naは β+ 壊変する際に，半減期

3.63 psで 1275 keVの γ線を放出する．この γ線を検出することで，陽電子が放出された時刻を知ることがで

きる．一方で，陽電子の対消滅 γ線を検出することで，陽電子が消滅した時刻を知ることができる．これらの

時間差から陽電子や Psの寿命を測定する手法である．

Arガス中における陽電子寿命スペクトルには，単一の指数関数で表すことができない陽電子の減速を反映し

たショルダー構造が存在している．Falkらは，ガスに電場を印加することにより陽電子を加速させることで，

ショルダー構造が小さくなる様子を観測した [119]．陽電子の消滅速度は，陽電子の熱化直前に急激に大きく

なる [92, 120]．また，陽電子を電場により加速させることで，陽電子の消滅速度が十分に大きくならず，ショ

ルダー構造が消える [121]．Arガス中でのショルダー構造は，熱化直前の陽電子の減速過程を反映しており，

ショルダー構造の終点が陽電子の熱化時間に対応する [49]．

このように，Arガス中では陽電子消滅速度が陽電子の運動エネルギーに依存する性質を利用して，Arガス

中における陽電子熱化過程を自由陽電子消滅速度（λf）の変化から研究されてきたが，陽電子が Arガスに入

射した直後（1 ns以内）の減速過程は観測されていなかった．線源から放出された陽電子は，線源を封じる際

に使用した薄箔を通過し，ガス中に入射する．ガス中に入射した後はガスとの散乱過程を通じて減速し，Ps生

成や対消滅により陽電子は減衰する．この時間領域では，Ps生成や Arガス中以外での消滅成分（ガスを封じ

るのに用いる耐圧セル中で陽電子が消滅する成分や陽電子線源を封じるために用いた材料の成分）等の影響を

受けるため，自由陽電子消滅速度の変化を議論するのが難しい．結果として，陽電子消滅速度の変化から陽電

子のエネルギー変化を観測することができなかった．早い時間における Ps由来の対消滅 γ線の寿命やドップ

ラー広がりを解析するためには，Arガス中で消滅する陽電子のエネルギーおよび強度を求めること，また耐圧

セル中で消滅した陽電子の強度を求めその成分を除くことが重要である．

本研究では，まず Arガスの密度を変化させて陽電子寿命測定を行い，陽電子寿命スペクトルにおける自由

陽電子消滅速度の陽電子消滅時間に対する変化から陽電子の熱化時間および陽電子消滅速度の数密度依存性を

求め，多体効果の影響が生じない上限を見積もることを目的とした．次に陽電子線源の周りに金属の減速材を

置き，Arガス中で陽電子消滅寿命測定を行った．Arガス中における自由陽電子消滅成分の割合や oPs成分の

割合の金属の減速材の厚みに対する変化から，Arガス中における陽電子減速過程を観測し，Arガス中におけ

る陽電子の最大飛程を求め，陽電子を Arガス中で吸収できる下限の数密度を見積もることを目的とした．
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図 2.1 22Naの壊変図式．22Naは半減期 2.602年で壊変し，90.5 %が陽電子を放出する．また，陽電子の
放出とほぼ同時に，1275 keVの γ線を放出する．
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2.1 陽電子消滅寿命測定法

■陽電子寿命測定装置

陽電子寿命測定法とは，陽電子が物質中に入射した時刻と陽電子が物質中で消滅した時間差を測定する手

法である．陽電子線源である 22Na は β+ 壊変する際に，それとほぼ同時に 1275 keV のエネルギーの γ 線を

放出する．これを陽電子が物質中に入射した時刻として検出する．物質中で陽電子が消滅した時刻は，陽電

子が消滅する際に放出する 511 keVのエネルギーを持つ γ線を検出することで測定する．1275 keVの γ線と

511 keVの γ線の時間差から陽電子の消滅時間がわかる．

1275 keV の γ 線および対消滅 γ 線はプラスティックシンチレータ（直径 4 cm, 高さ 3 cm，応用光研）で

検出した．シンチレータ内に入射した γ 線は，シンチレータ内の分子を励起し，脱励起の際に蛍光を放出す

る．この蛍光を光電子増倍管 (photomultiplier, PM : H1949-50，H7195,浜松フォトニクス)の光電面で電子に

変換し，約 −1800 V の電圧を多段階に印加して電子増幅した．増幅された電子パルスは，Constant Fraction

Discriminator（CFD : 583, ORTEC社）にて波高弁別することで，511 keVの陽電子対消滅 γ線と 1275 keVの

γ線を弁別した（図 2.2）．1275 keVの STARTシグナルを弁別する際には，CFDの windowのエネルギーレン

ジを 1.5–4.3 Vとした．511 keVの STOPシグナルを弁別する際には，CFDの windowのエネルギーレンジを

0.8–1.2 Vとした．CFDによりエネルギー弁別したパルスのうち，STOPシグナルは DELAYモジュールを通

して，STARTシグナルは直接 Time-to-amplitude-converter（TAC : 566, ORTEC社）に通じ，時間差に比例し

た波高を得た．TACからのアウトプットシグナルをMulti channel analyzer（MCA : MCA600, Labo:社）で波

高を弁別することで陽電子寿命スペクトルを得た．MCAには 4096のチャンネルが存在する．1チャンネルあ

たりの時間幅は，Time-caliblator（462，ORTEC社）で求めた．TAC全体の時間幅が 100 nsの際には，1チャ

ンネルあたり 0.0245 nsであった．PAL測定法の実験装置を図 2.3に示した．

■耐圧セルとガスの充填

ガスを封じるための耐圧セルは内径 2.85 cm，高さ 8.5 cmの円筒形とした．セル上部の蓋と本体の間には，

siliconeゴムでできた O-ringを用いた．実験に使用した Arガスは，G1 grade(>99.9999 %)のものを（株）田

沼酸素から購入した．Ar 以外のガスの純度はそれぞれ，CO2 < 0.1, O2 < 0.1, H2 < 0.1, CO < 0.1, N2 < 0.3

(ppm)である．測定用のガスを耐圧セルに充填する前に，リボンヒーターで 200℃に加熱しながらダイアフラ

ムポンプで減圧し不純ガスを取り除いた．その後，ガスを５回交換してから室温 (20℃)で実験を行った．ガ

ス圧力の制御は，セル後方に pressure transducer(SCF-Bpg, JASCO) を用いて行った．ガス圧からガスの数密

度への変換には，低圧から臨界点付近までよい一致を示すペンロビンソン状態方程式を用いた．ペンロビンソ

ン状態方程式を以下に示す．

P =
RT

V − b
− aα

V(V + b) + b(V − b)
(2.1)
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ここで，

α =

1 + S

1 −
(

T
Tc

)0.5

2

(2.2)

S = 0.37464 + 1.5422ω − 0.26992ω2 (2.3)

a = 0.45724
R2T 2

c

Pc
(2.4)

b = 0.07780
RTc

Pc
(2.5)

である．Rは気体定数，ωは acentric factorと呼ばれており Arの場合は −0.002である．Pc は臨界圧力，Tc は

臨界温度，bは分子サイズに由来するパラメータで，aは分子間力よって決まるパラメータである．

■線源の作製および陽電子減速材

最大容量 20 µlのマイクロピペットを使い，22NaClaqを 1 µlずつ分注することで 0.4 MBqの線量になるよ

うに，厚み 20 µm の Kapton 箔に滴下した．作製した線源を 0.16 ns の陽電子寿命を持つ厚み 2 mm の Al 板

ではさみ陽電子消滅寿命測定を行った．PATFITプログラム [122]により二成分解析を行い，カプトン中での

陽電子の寿命（0.37 ns）およびそれに対応する消滅割合 (14 %)を求めた．装置の時間分解能は FWHM（Full

width at half maximum）で 320 psであった．

陽電子の減速材として，Ni（厚み : 5–20 µm）, Cu（10–50 µm）, Ta（12–60 µm）, Al（10–300 µm）, Au

（5 µm）の金属箔を用いて実験を行った（図 2.4）．
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図 2.2 CFDの LLD（Lower level Discriminator）に対する γ線のカウント数．ウインドウ幅は 0.1 Vで測
定した．縦軸は γ線のカウント，横軸は，CFDの LLD（Lower level Discriminator）である．1.5 V付近に
511 keVの γ線由来のビークおよび，4.0 V付近に 1275 keVの γ線由来のビークが観測されている．図内
両矢印は実際に測定時に開いた CFDの windowの幅に対応する．
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図 2.3 PAL測定法の実験装置図



26 第 2章 陽電子消滅寿命測定法による Arガス中における陽電子減速過程の研究

図 2.4 陽電子線源の構造と，ガスを封じるセルの構造模式図．22Naをカプトン箔に封じ，陽電子線源とし
た．陽電子線源をアルミニウムなどの金属箔で挟み陽電子消滅寿命測定を行った．
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2.2 Arガス中における自由陽電子消滅速度および熱化時間の密度依存性

図 2.5に Arガス 7.5 MPa中で測定した陽電子寿命スペクトルを示す．挿入図にショルダー構造を拡大して

示した．陽電子寿命スペクトルには，消滅速度の違い（陽電子寿命スペクトルにおける傾きの違い）により

p-Psと線源成分の第一成分（Np
i (t)），ガス中での陽電子の自由消滅に起因する第二成分（Nf

i (t)），長寿命の o-Ps

成分（No
i (t)），バックグラウンド成分（B）が存在する．陽電子寿命スペクトルの各チャンネル（i）ごとのカウ

ント数は関数として以下の式でかける．

Gi(t) = Np
i (t) + Nf

i (t) + No
i (t) + B (2.6)

自由陽電子消滅速度（λf）は，寿命スペクトルから o-Ps成分を除きいた後，寿命スペクトルの傾きから求め

ることができる．

S i(t) = Gi(t) − No
i (t) − B = Np

i (t) + N f
i (t) (2.7)

ここで S i は，p-Psとガス中での陽電子の自由消滅に起因する第二成分（Np
i (t)）の和である．

λf =
dNf

i (t)/ dt

Nf
i (t)

=
S (t)∫ ∞

t S (t′) dt′
(2.8)

陽電子が原子分子と散乱時に消滅する際，２体衝突の範囲では λf は陽電子の消滅断面積（σa），電子密度

（ne-），陽電子速度（ve+）に比例する．

λf = ne−ve+σa (2.9)

ここで，σa は Diracによって，古典電子半径（r0 = e2/4πϵ0mec2，（me は電子の質量） [123]，光速（c），陽電

子の静止質量（m0）を用いて以下の式で表されている．

σa = πr2
0

1
γ + 1

γ2 + 4γ + 1
γ − 1

log
(
γ +

√
γ2 − 1

)
− γ + 3√
γ2 − 1

 (2.10)

γ =
1√

1 − β2
=

E
m0c2 (2.11)

β =
ve+

c
(2.12)

本研究では，10 eV以下の低エネルギーで陽電子の消滅速度を議論するので，

ve+≪ c (2.13)

と近似できる．σa は，
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σa ≈
πr2

0c
ve+

(2.14)

であるため，λf は，

λf = πr2
0cne− (2.15)

となる．

原子中の ne− は，原子 (Arを例とする)の原子番号（Z）と原子の電子密度（nAr）の積（ne− = nArZ）で表す

ことができる．そのため，陽電子–原子系において陽電子や電子の波動関数の歪曲成分が存在しない場合は，

λf = nArZπr2
0 (2.16)

となる．一般的に，陽電子は原子中の電荷分布に影響をあたえ，さらに陽電子が内殻電子と消滅する確率は外

殻電子との消滅確率に比べ小さいなど，陽電子自身周辺の実効的な電子密度を変化させる．定数 Z を陽電子に

対する有効電子密度（Zeff）に置き換えて議論を進めた．

λf = nArZeffπr2
0 (2.17)

陽電子寿命スペクトルから，Zeff は以下の式で求まる．

Zeff =
S (t)

nArZeffπr2
0c

∫ ∞
t S (t′) dt′

(2.18)

Zeff を使って，100 K 程度の低温中や高密度 Ar 中において消滅速度の変化が議論されてきた [124–126]．Ar

ガス中で測定した陽電子寿命スペクトルを図 2.5，λf および Zeff の時間変化を図 2.6に示す．Arガス 3.5 MPa，

室温中で測定した陽電子寿命スペクトルから求めた，λf および Zeff の時間変化．図内点線の領域（2–10 ns）が

陽電子の減速に対応している．10 ns以降は，熱化後の陽電子の消滅に対応している．陽電子熱化時間として

は，Zeff(τ)を定義した．

Zeff(τ) def
= cZeff − 0.1∆Zeff (2.19)

∆Zeff
def
= cZeff − minZeff (2.20)

ここで，minZeff は Zeff の最小値，cZeff は熱化後 Zeff が一定となった後の値である．minZeff は Arの数密度の変

化に対して一定であったが，cZeff は Arの数密度が増加するにつれ小さな値を示した．Arガスの数密度に対す

る λf の値を先行研究（実験値: Tao [49]，実験値: Griffith [127]）と合わせて，図 2.7に示した．本研究では，先

行研究の値とよい一致を示した．消滅速度はおよそ 2 nm−3 から，Arの数密度に対して線形に増加しなくなっ
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た．これは密度が高くなり Arの数密度に比例して，Ar原子が陽電子周辺に集まることができなくなったため

と考えられる．多体効果の影響が生じ，消滅時に陽電子と相互作用をする Arの持つ電子の数が小さくなるた

めに，Zeff が小さくなることがわかった．

一方で，図 2.8に Arガス中における陽電子熱化時間の値を数密度の関数として先行研究 [49]と合わせてプ

ロットした．縦軸は，∆Zeff を用いて求めた，時間の逆数の次元をもつ量（1/（ショルダーの長さ））である．直

線は Taoが自身の実験から求めた，Arの数密度に対する陽電子熱化時間を見積もった結果である．先行研究で

は 2 nm−3 以下の数密度での測定にとどまっており，陽電子熱化時間は，単純に Arの数密度に反比例すると考

えられてきた．本研究で陽電子熱化時間においても，2 nm−3 以上の数密度で線形性からのずれが生じ，2 nm−3

以上では多体効果の影響が生じることがわかった．多体効果の影響が現れない Arガスの数密度の上限値を見

積もった．
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図 2.5 Arガス 3.5 MPa，室温中で測定した陽電子寿命スペクトル．ショルダー部分を拡大して測定したた
め，スペクトル後方ではバックグラウンドレベルまで落ちていない．挿入図にショルダー構造を拡大して示

した．
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図 2.6 Arガス 3.5 MPa，室温中で測定した陽電子寿命スペクトルから求めた，λf および Zeff の時間変化．

図内点線の領域（2–10 ns）が陽電子の減速に対応している．10 ns以降は，熱化後の陽電子の消滅に対応し
ている．
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図 2.7 Arガスの数密度に対する消滅速度 λf の依存性．実験値: Tao [49]，実験値: Griffith [127]．実線は
低密度 Arガスと陽電子の消滅速度を傾きとした場合に高密度側での消滅速度を予測した値である [49]．
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図 2.8 Arガスの数密度に対する陽電子熱化時間の依存性．直線は Taoの実験により得られた，陽電子の
熱化時間の Ar の数密度依存性である [124]．縦軸は，∆Zeff を用いて求めた，時間の逆数の次元をもつ量

（1/（ショルダーの長さ））である．
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2.3 陽電子減速材および Arガス密度の最適化

22Naの β壊変由来の陽電子は最大運動エネルギー 540 keVを持って放出されるために，1 MPa程度の圧力

のガス中では数 cm程度の飛程を持つ．陽電子の消滅速度や陽電子消滅 γ線のドップラー広がりを解析する際

に，ガスを封じる際に用いる耐圧セル中での陽電子消滅成分を正確に全消滅成分から除くことが重要である．

また，Psとガスの散乱を実験する際には検出効率の観点から，ガス中で効率よく陽電子を止め，狭い領域に Ps

を生成させることが重要である．そこで我々は，陽電子の飛程の制御を行うために，Arガスの密度および陽電

子減速材の最適化を行った．

図 2.9(a)から (c)に陽電子寿命スペクトルから求めた，第一成分（I1），第二成分（I2），第三成分（I3）の強

度を減速材の厚みの関数として示した．ここでは，第一成分をカプトン成分 (A)と金属中で消滅した成分 (B)

と耐圧セル中で消滅した成分 (C)とガス中で消滅した p-Psの成分 (D)とし，第二成分はガス中で陽電子が熱

化後に消滅した成分 (E)と熱化前に消滅した成分 (F)，第三成分はガス中で消滅した o-Psの成分 (G)とした．

まず始めに，PALスペクトルの時間方向に時間に対して一定に発生するバックグラウンド成分を全体のスペ

クトルから除いた．o-Psの消滅速度をピックオフ消滅を含む有効消滅速度（1Zeff = 0.314 [127]）とし，消滅速

度に対するピックオフ補正をかけた値を I3 の強度とした．次に，ショルダー部分を t = 0（ns）まで外挿し，

ショルダー以後のカウント数は，過去の消滅速度の値を元に決定し [127]，それらの和を I2 とした．残りのカ

ウント数から強度を求め I1 とした．

図内シンボル，（⃝），（△），（□），（^）はそれぞれ，Al，Ni，Cuと Ta箔をカプトン箔で封じた陽電子線源に

被せて陽電子寿命測定を行った結果である．◆は再現性の確認のために，Ta箔を被せてデジタルオシロスコー

プを使って陽電子寿命測定を行った結果である．I1 は全ての系列で，減速材の厚み（g cm−2）の増加に対して

単調に増加し，I2 および I3 は減速材の厚み（g cm−2）の増加に対して単調に減少した．I2 および I3 の減少は，

金属の種類によらず 7 %の範囲で一致していた．金属の厚みが増加するにつれ金属中で止まる陽電子の割合が

増加し，ガス中に放出される陽電子が減少したためであった．

図 2.10 中に，Cu 箔の厚みに対する Ar ガス 5.0 MPa 中における陽電子の消滅速度の変化をプロットした．

Cu箔の厚みによらず陽電子が 8 nsで熱化していることがわかった．Arガス中において陽電子は数 ps以内の

時間に非弾性散乱を終え，非弾性散乱しきい値（9 eV）まで減速する．9 eV以下のエネルギーにおいては，陽

電子は弾性散乱によりエネルギーを失い，1 ns 以上の時間をかけて熱化する．陽電子消滅速度の時間変化が

Cuの厚みにかわらず一定であったことから，金属からの再放出による陽電子の寄与は小さく，金属の厚みに

よらず金属から放出された大部分の陽電子は 9 eV以上の運動エネルギーを持っていることがわかった．
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図 2.9 各種金属の厚みを変えた際の (a): I1,(b): I2, (c): I3の強度変化．Arガスは，1.5 MPa (0.4 nm−3)，室温
で測定した．（Reprinted from Optimisation of the thickness of the moderator for positron annihilation process
study in Ar gas, 68, 2014, 2, Results and discussion, Oka, Toshitaka and Sano, Yosuke and Kino, Yasushi and
Sekine, Tsutomu, with permisson from European Physical Journal D.）
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図 2.10 陽電子消滅速度の時間依存性を減速材（Cu）の厚みの変変えて測定した結果．Arガス 5.0 MPa，室
温条件で測定した．（Reprinted from Optimisation of the thickness of the moderator for positron annihilation
process study in Ar gas, 68, 2014, 3, Results and discussion, Oka, Toshitaka and Sano, Yosuke and Kino,
Yasushi and Sekine, Tsutomu, with permisson from European Physical Journal D.）
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次に，陽電子寿命スペクトルに含まれる金属箔と耐圧セルの成分を詳しく調べるために，I1 の成分をさらに

金属箔の厚み ρの関数として 5成分に分割して解析した．

1 = IKapton(ρ) + Imetal(ρ) + Ivessel(ρ) +
4
3

Io−Ps(ρ) + Ifree(ρ) (2.21)

左辺の 1 は，実験で測定されたスペクトルのカウント数からバックグラウンド成分を除いた全カウント数で

ある．IKapton(ρ) は，カプトン線源を 2 mm の厚みをもつ Al の板ではさみ得られた陽電子寿命スペクトルを

PATFITプログラムで求めた値（14 %）を用いた．p-Psの強度は o-Psの強度の 1/3とし，o-Psの強度と合わ

せて 4 Io−Ps(ρ)/3を Psの強度とした．

次に，耐圧セル中で消滅した成分強度 Ivessel(ρ)は，金属箔を被せない場合 Ivessel(0)との比を R1(ρ)と定義し

て解析を進めた．

R1(ρ) =
Ivessel(ρ)
Ivessel(0)

(2.22)

同様に，密度 ρの金属箔を減速材として使用した際と減速材を使わない条件における Arガス中で消滅した陽

電子の割合を R2(ρ)とした．

R2(ρ) =
4
3 Io−Ps(ρ) + Ifree(ρ)
4
3 Io−Ps(0) + Ifree(0)

(2.23)

R1(ρ)，R2(ρ)を (21)式に代入することで，IKapton(ρ) + Imetal(ρ)を Ivessel(ρ)の関数として求めることができる．

IKapton(ρ) + Imetal(ρ) = 1 − R1(ρ)
(

4
3

Io−Ps(0) + Ifree(0) + Ivessel(0)
)
= 1 − R1(ρ) × (0.67 + Ivessel(0)) (2.24)

ここで，Io−Ps(0) と Ifree(0) は，図 2.10 の (a)，(b) から求めた．IKapton(ρ) + Imetal(ρ) と Ivessel(0) の ρ に対する

変化を図 2.11 に示した．Ivessel(ρ) は，金属の厚みに対して単調に減少した．本研究では，Ivessel(ρ) が全体の

1 %となる値，すなわち金属箔 0.06 g cm−2 を用いた場合に，陽電子が耐圧セルまでに到達せずガス中で静止

する最大飛程になるとした．金属箔 0.06 g cm−2 を用いることで，陽電子は耐圧セルに到達しない．一方で，

セル半径 1.4 cmにおける Arガス 1.5 MPaでは 0.04 g cm−2 の厚みとなる．それ故に，金属箔の厚みと合わせ

て，計 0.10 g cm−2 の厚みがあれば，Arガス中で全ての陽電子を吸収できることがわかった [128]．

Arガス中における陽電子消滅速度の時間変化から陽電子減速過程を研究し，陽電子消滅速度と陽電子熱化時

間の数密度依存性を求めた．多体効果が現れない Arガスの数密度の上限値を見積もった．また，陽電子線源

の厚みを変化させ陽電子寿命測定をおこなった．Arガス中での陽電子や Psの消滅強度を金属の密度の関数と

して求め，陽電子が Arガス中で完全に吸収される Arガスの数密度の下限値を見積もった．



38 第 2章 陽電子消滅寿命測定法による Arガス中における陽電子減速過程の研究

図 2.11 減速材の厚み（ρ）対する IKapton(ρ) + Imetal(ρ) と Ivessel(ρ) の変化．Ar ガス 1.5 MPa 室温で測定し
た．（Reprinted from Optimisation of the thickness of the moderator for positron annihilation process study in
Ar gas, 68, 2014, 3, Results and discussion, Oka, Toshitaka and Sano, Yosuke and Kino, Yasushi and Sekine,
Tsutomu, with permisson from European Physical Journal D.）
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Arガス中に入射した陽電子は，Arガスの Ps生成しきい値を除いた非弾性散乱しきいエネルギー（第一電子

励起: 11.6 eV）までは，非弾性散乱により一度の散乱で平均 30 eV程度の運動エネルギーを失い速やかに減速

する [48]．11.6 eV以下のエネルギーでは，Psを生成しなかった陽電子は Arガスと弾性散乱のみにより運動

エネルギーを失う．1度の弾性散乱では，陽電子と Arの質量比に応じて運動エネルギーを失うため，10 eVの

衝突エネルギーによる衝突時には 0.1 meV 程度の運動エネルギーを失う．非弾性散乱に比べ５桁程運動エネ

ルギーロスが少なくなるため，陽電子の熱化時間は主に弾性散乱の時間によって決まる．図 3.1に Arガス中

における一連の陽電子減速過程について示した．Ps 生成しきい値（9 eV）近傍のエネルギーにおける陽電子

の減速は，消滅速度が陽電子の運動エネルギーに対してほぼ一定の値をとるために，陽電子寿命測定法から求

めることができなかった．生成後の Psは周りのガスとの散乱過程を経て減速するが、Psの束縛エネルギーの

6.8 eV以上の運動エネルギーを持つ場合は、散乱時に解離して陽電子と電子を再放出する。一方で 6.8 eV以

下の運動エネルギーを持つ Psは、陽電子の場合と同様に Arガスと弾性散乱することで熱化する．消滅 γ線の

ドップラー広がりを時間の関数として観測することで，Ps生成しきい値近傍での陽電子のエネルギー変化やガ

ス中で生成した Psのエネルギー変化を観測することが可能となる．

本章では，陽電子消滅時刻運動量同時測定（AMOC: Age-Momentum Correlation Measurement） [129, 130]

システムにおいて，バックグラウンドなどを見積もることにより AMOC測定の測定効率が最適となる条件を

求めることを目的とする．
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図 3.1 Arガス中における陽電子減速過程．Arの非弾性散乱しきい値の 11.6 eVまでは，陽電子は非弾性
散乱により減速するため，陽電子の減速時間は短い．それ以下のエネルギーにおいては，弾性散乱により

減速するため，陽電子の減速時間は長い．また，Ar ガス中における Ps の生成しきい値は 9.0 eV である．
9.0–11.6 eVの領域は，オーレギャップと呼ばれている．
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3.1 2次元 MCA–AMOC測定装置

陽電子消滅時刻運動量同時測定法（AMOC）とは，陽電子が物質中に入射した時刻と陽電子が物質中で消滅

した時間差を測定すると同時に，消滅 γ線のエネルギーを測定する手法である．22Naが陽電子を放出する直後

に放出する 1275 keVの γ線と，陽電子が対消滅する際に放出する 511 keVの 2本の γ線のうちの一方をシン

チレータ検出器で検出することで陽電子消滅時間を求めた．それと同時にもう一方の対消滅 γ線を Ge半導体

検出器で検出し，SPECTROSCOPY AMPLIFIER(ORTEC社: 672)で増幅したシグナルを解析することで，陽

電子対消滅 γ線のエネルギーを得た．

陽電子の寿命は，前章で記載した陽電子寿命測定法で用いた装置を用いた．消滅 γ線のエネルギーを測定す

る Ge半導体検出器は ϕ5.4 cm × 5.2 cmの結晶サイズをもつ ORTEC社の GEM20P470，2次元MCAは (株)

ラボラトリ・イクイップメント・コーポレーションの NT-24 DUALを用いた．511 keVにおける Ge半導体検

出器のエネルギー分解能およびキャリブレーションは，60Coの 1332 keV，85Srの 514 keV，133Baの 356 keV

および 152Euの 779 keV，964 keV，1086 keV，1112 keV，1408 keVのエネルギーを持つ γ線を用いて行った

（図 3.2–図 3.4）．2次元MCAは，1 chあたり 0.34 keVで，Ge半導体検出器のエネルギー分解能は，511 keV

のエネルギーで 1.23 keV（FWHM）であった．また，陽電子寿命測定に関する時間分解能は，300 ps（FWHM）

であった．これは，単一成分の Ni箔中において AMOC測定を行い，エネルギー軸方向に射影したスペクトル

を PATFITプログラムで解析することで求めた．対消滅 γ線は，消滅直前の電子と陽電子の重心の運動量を反

映してドップラー広がりを生じるが，その二本の γ線はほぼ 180度方向に放出される．同じ対消滅イベントで

放出された２本の γ 線からストップシグナルとエネルギーシグナルを得るために，ストップシグナルを検出

するためのプラスティックシンチレータと消滅 γ線のドップラー広がりを測定するための Ge半導体検出器は

180度方向に設置し，スタートシグナルを検出するためのシンチレータはストップ用シンチレータと Ge半導

体検出器から 90度方向に配置した図 3.5．TACからの陽電子寿命シグナルをオシロスコープの 1 chに入れ，

Ge半導体検出器の後方にある AMPからのアウトプットシグナルをオシロスコープの 2 chに入れ，オシロス

コープ上で TACのシグナルと AMPのシグナルが同時に 2次元 MCAに入るようにパルスの時間を合わせた

（図 3.6）．この際，対消滅 γ線由来の 511 keVはシグナルの波高および頻度から判断した．
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図 3.2 Ge半導体検出器で検出した γ線のエネルギーを 1次元MCAを用いて弁別して得た，Eu，バック
グラウンド（BG）の γ線スペクトル．
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図 3.3 1次元MCAのチャンネルナンバーに対する消滅 γ線のエネルギー．◆は実測点．実測点間には 2
次関数を用いた（–）．
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図 3.4 Ge半導体検出器のエネルギー分解能の消滅 γ線のエネルギー依存性．装置分解能の実測点間には，
関数として自然対数を用いた．
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図 3.5 間違った寿命情報で開いたゲートによるバックグラウンドの見積もり．STOPシグナル用検出器を
耐圧セル表面ぎりぎりの距離に配置し，2次元MCAのコインシデンス時間を 2–10 µsと変化させて全計数
率を測定した結果（×）．STOPシグナル用検出器を耐圧セル表面ぎりぎりの距離に STARTと STOPシグナ
ル用の検出器の配置を入れ替え，Ge半導体検出器と STOPシンチレータを 90度方向に配置し測定した結
果（∗）．同様に STOPの検出器のみを耐圧セルから 2 cm下げ，Geと STOPシンチレータを 180度方向に
設置し測定した結果（■）および，STOPと Geの半導体検出器を 90度方向に設置し測定した結果（▲）．
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図 3.6 TACシグナルと Ge（AMP）シグナルをオシロスコープ上でモニターした図．Tac由来のシグナル
をオシロスコープの 1 chで，Ge半導体検出器由来のシグナルを 2 chでモニターした．
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3.2 間違った寿命情報で開いたゲートによるバックグラウンドの見積もり

と測定条件の決定

AMOC 測定では，スタート，ストップ，エネルギーシグナルの３光子同時測定を行う．本研究において，

2次元 MCAを用いた AMOCシステムでは，陽電子寿命を測定するシグナルとエネルギーシグナルの間でコ

インシデンスをとっている．2DMCAでは，1 µs間隔でコインシデンス時間を設定することができるが，その

間にもランダムなコインシデンス（Ge半導体検出器で正しいイベントを検出できず，次のイベントとの間で

コインシデンスをとってしまう）等がコインデンス時間の関数として観測される．また，これは検出器と線源

の距離に依存する．検出器の距離やコインシデンス時間の最適化を行うことで，正しいシグナルを選択的に測

定することで，測定装置の S/N比を向上させることを目的とした．

STOPシグナル用検出器を Ge半導体検出器に対して 180度方向に，耐圧セル表面ぎりぎりの距離に配置し，

2次元 MCAのコインシデンス時間を 2–10 µsと変化させて全計数率を測定した（図 3.5: ×）．次に，START

と STOPシグナル用の検出器の配置を入れ替え，Ge半導体検出器と STOPシンチレータを 90度方向に配置し

た．STOPと START検出器の線源からの距離を一定と保ち，陽電子寿命に対する計数率を保ったまま，ゲー

トを開いていた時間に依存したバックグラウンドの計数率のみを見積もった（図 3.5: ∗）．×と ∗のコインシデ

ンスタイムに対する計数率の傾きは，ほぼ一定であった．STOP用の検出器を耐圧セル表面ぎりぎりの距離に

配置した場合における上記実験と同様に，STOPの検出器のみを耐圧セルの表面から 2 cm下げ，陽電子消滅寿

命測定を行った．正しいシグナルの計数率は変化せず，正しい STOPシグナルの空検出に起因するバックグラ

ウンドの計数率が小さくなる．STOPと Geの半導体検出器を 180度方向に設置した時と（図 3.5: ■），STOP

と Ge の半導体検出器を 90 度方向に設置した場合（図 3.5: ▲）を図 3.5 に示した．コインシデンスタイムは

2 µsにおいて，STOPシンチレータを耐圧セル表面ぎりぎりの距離に配置した場合では，全計数率（0.42 s−1）

に対して約 40 %（0.18 s−1）が間違った寿命情報で開いたゲートによるバックグラウンドに起因していたが，

STOPシンチレータを耐圧セルから 2 cm下げた場合では，10 %（0.04 s−1）程度が間違った寿命情報で開いた

ゲートによるバックグラウンドに起因していた．また，コインシデンス時間は短い方が正しい STOPシグナル

の空検出に起因するバックグラウンドを減らすことができる．本研究では，STOPシンチレータを耐圧セルか

ら 2 cm，2次元 MCAのコインシデンスタイムは 2 µsとした．ゲートに依存したバックグラウンドを全計数

率のうちの 40 %から 10 %まで減らすことができた．
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陽電子線源は，22Naを独立した二枚のポリイミド箔（カプトン箔）の中央に滴下し，アラルダイド等の有機

接着剤にて封じられたものが多い．しかしながら，陽電子消滅 γ線のドップラー広がりや陽電子の寿命などを

解析する際には，線源を構成するポリイミド箔や有機接着剤の成分もバックグラウンドとなりえる．本研究で

は，陽電子線源成分をできるだけ簡単にするために，接着剤を使わずに陽電子を封じた．陽電子線源の材料と

しては Ni箔を用いた．厚み 5 µm（純度 > 99 %）の Niフィルム（ニラコ社）に 0.4 MBqの 22Naを滴下し，

Ni箔を折り畳むことで 1 cm×1 cmの線源を作製した．

線源は，半径 2.85 cm，高さ 5 cm のステンレス製耐圧セルの中心に設置した．Ar ガス（>99.9999 %）を

7.5MPaに保ち室温で測定した．第 2章で述べたように，7.5 MPa中ではガス中で全ての陽電子を吸収するこ

とができる．Ge 半導体検出器は γ 線を検出すると，波形が µs オーダーのアウトプットシグナルを出す．消

滅 γ線のエネルギーを測定する際に，Ge半導体検出器のアウトプットシグナルの時間幅よりも短い時間に消

滅 γ線が複数本入射すると，アウトプットシグナル同士が重なり（パイルアップ），ピークの形状が変化する

ため正確なエネルギーを測定できない．パイルアップを防ぐために，Ge半導体検出器を線源から 16 cm後方

に下げた．これによりパルスの重なりによる Ge 半導体検出器の不感時間が小さくなり，Ge 半導体検出器の

Dead-timeは 1 %以下であった．対消滅 γ線を Ge半導体検出器と STOP用シンチレータで検出する際に，線

源中心からみて Ge 半導体検出器と STOP シンチレータの立体角を等しくすることで，検出効率を最大にす

ることができる．例えば，片一方の立体角が大きな場合は，正しいシグナルの検出効率が立体角の小さい検

出器に依存するため，結果としてランダムコインシデンスが増加する．線源から見た Ge半導体検出器の立体

角と一致するように，Ge検出器と 180度方向に STOPシグナル用のシンチレータをマウントした PMTを設

置した．START用の PMTは検出器に可能な限り近づけた．3つの γ線を同時測定した際の計数率は 0.8 cps

（count per second）で，16日で１スペクトル（図 3.8:約 110万カウント）を測定した．AMOC装置の全体図

を図 3.7に，Arガス 7.5 MPaで測定した際の AMOC 3次元スペクトルを図 3.8に示した．垂直方向軸はカウ

ント数．平面方向横軸は時刻（ns），平面方向縦軸は対消滅 γ線の運動量（mc）である．このスペクトルを時

間軸方向に射影すると，陽電子寿命スペクトルが得られ，運動量軸方向に射影すると，511 keV付近のエネル

ギーでのドップラー広がりが得られる．時刻 0–5 nsまで，陽電子の減速過程を反映したショルダー構造が観測

されている．
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図 3.7 2次元MCA–AMOC測定装置の概略図
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図 3.8 Ar 7.5 MPa室温で測定した AMOC 3次元スペクトル．垂直方向軸はカウント数．平面方向横軸は
時刻（ns），平面方向縦軸は対消滅 γ線の運動量（mc）である．
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3.3 線源成分のドップラー広がり

Arガス中で測定した AMOC 3次元スペクトルから線源成分を除くために，作製した陽電子線源中で消滅し

た陽電子の消滅割合を陽電子寿命測定法で測定し，消滅 γ 線のドップラー広がりを Ge 半導体検出器で測定

した．

作製した 5 µmの厚みをもつ Ni箔に封じられた陽電子線源を，さらに厚み 2 mmのポリイミドフィルムで

はさみ，陽電子寿命測定法で測定し，PATFITプログラムで２成分解析を行った．3成分目を解析に加えると 2

成分目と 3成分目の関数のドップラー広がが一致したため，2成分で十分であると判断した．１成分目は，Ni

箔で消滅する陽電子消滅成分，2成分目がポリイミド箔内で消滅した陽電子消滅成分である．Ni箔，ポリイミ

ド箔内で消滅した陽電子の寿命はそれぞれ 0.20 ns，0.37 nsであった．また，Ni箔中で消滅した陽電子の割合

は 14 %であった．

ドップラー広がりの測定は，5 µmの Ni箔に封じられた陽電子線源を厚さ 1.5 mmの Ni板で挟み，陽電子

が Ni中でのみ消滅する条件で Ge半導体検出器を用いてドップラー広がり測定を行った．得られた Ni中にお

ける陽電子のドップラー広がりの結果を図 3.9に示す．実験値から，1275 keVの γ線などの Ge半導体検出器

におけるコンプトン散乱によるバックグラウンドを除いた後に，最適化した２つのガウス関数を用いて Ni成

分のドップラー広がりを求めた．それぞれ，関数 1 : 2.12 keV,関数２ : 4.26 keVの半値幅であった．また関数

の強度比は，0.80 : 0.20であった．
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3.4 2次元 MCA-AMOC測定におけるバックグラウンドの見積もり

Arガス中で測定した AMOCスペクトルから，ガス中で消滅した陽電子の成分を抜き出すには，いくつかの

バックグラウンドを差し引かなくてはならない．本研究ではバックグラウンドの成分として以下の４つのバッ

クグラウンドを生のスペクトルから減じた．

• Ge半導体検出器におけるコンプトン散乱によるバックグラウンド

• Ni成分の除去

• PALのスペクトルのバックグラウンド

• 間違った寿命情報で開いたゲートによるバックグラウンド

■Ge半導体検出器におけるコンプトン散乱によるバックグラウンド

Arガス 7.5 MPa中で測定した AMOC–３次元スペクトルにおいて，あるチャンネルのカウント数を

A(Ei,Tj) (3.1)

と定義する．Ge半導体検出器によるバックグラウンドは低エネルギー側と高エネルギー側それぞれのバック

グラウンドを求め，AMOC–3次元スペクトルの各時刻において一次関数を仮定して減じた．ある時刻 jにおけ

るバックグラウンド（BG）は，以下の式で定義した．

BGGe(Ek,Tj) = BGlow(Tj) ×
ch + 1 − k

ch
− BGhigh(Tj) ×

1 − k
ch

(3.2)

ここで，消滅 γ線のスペクトルはエネルギー方向に対するピーク中心から |∆E| < 5.0 keVとし，kはピーク内

のチャンネルである．また，chはピークの全チャンネル数（31 ch）である．BGlow(Tj)はピーク左部分の低エ

ネルギー領域でのバックグラウンド，BGhigh(Tj)はピーク右部分の高エネルギー領域のバックグラウンドであ

る．バックグラウンドはピークチャンネルの左右それぞれ 3 ch（1 keV）の平均値とした．これは，全カウン

ト数に対して，11 %の強度であった．

■Ni成分の除去

Ar ガス中で測定した 3 次元スペクトルから Ni 成分を除くために，Ni 中で測定した AMOC 測定で得られ

た 3次元スペクトルから Ge半導体検出器におけるコンプトン散乱によるバックグラウンドを除き，Ni箔成分

のみが含まれる 3次元スペクトルを求めた．Ni箔成分のみが含まれる 3次元スペクトルを，Arガス中で測定

した AMOC測定で得られた 3次元スペクトルから除いた．その際 Ni箔の成分の強度は，全体強度に対して

14 %とした（3.4章参照）．
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図 3.9 Ni中で測定した陽電子消滅 γ線のドップラー広がり．•:実験値，破線は関数 1，点線は関数 2，実
線は関数１と関数２の和
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■PALスペクトルのバックグラウンド

PALスペクトルのバックグラウンド（BGPAL(Ei)）は，時間に依存しない．時間軸方向のピーク以前の時間

方向 10 chの平均値に対してガウス関数で近似することで，関数を決定した．このようにして得られたガウス

関数を用いて，全スペクトルから PALスペクトルのバックグラウンドを減じた．強度は，全カウント数に対し

て 13 %であった．

■間違った寿命情報で開いたゲートによるバックグラウンド Coincidence-timeを 2 µsとした時の全体のスペ

クトルに対するランダムコインデンスの割合（Rco）は図 3.5より

Rco =
0.03 × 2

0.0262 × 2 + 0.385
≃ 0.13 (3.3)

である．ここで，分母は 2 µs のゲートを開いた際における全計数率で，分子は 2 µs の間違った寿命情報で

開いたゲートによるバックグラウンドある．ここから，Geによるバックグラウンド（全カウント数に対して

11 %の強度）と Ni成分（全カウント数に対して 14 %の強度）および PAL（全カウント数に対して 13 %の強

度）のスペクトルのバックグラウンドを除いたことを考慮した（これらにも同様に間違った寿命情報で開いた

ゲートによるバックグラウンドが含まれているため，2重に引かないようにした）．それらを（3.3）の 13 %か

らの補正とし，最終的に全スペクトルの 4 %（0.13 × (0.14+ 0.11+ 0.13)）となるように，全スペクトルから間

違った寿命情報で開いたゲートによるバックグラウンドを減じた．関数はピーク部分のエネルギー範囲におい

て，時間方向の総和に対してガウス関数を近似したものとした．

f (Ek) =
512∑
j=1

A(Ek,Tj) (3.4)

これは，全カウント数に対して，13 %の寄与であった．

これらバックグラウンドを除くことにより正しいシグナルの割合を求めると，全スペクトルに対して 49 %で

あった．スペクトルの内訳をまとめると，以下であった．正しいシグナル 49 %，Ge半導体検出器におけるコ

ンプトン散乱によるバックグラウンド 11 %，Ni箔の成分 14 %，PALスペクトルのバックグラウンド 13 %，

間違った寿命情報で開いたゲートによるバックグラウンド 13 %．
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3.5 デジタルオシロスコープ AMOC測定装置

２次元MCA-AMOC法により，貴ガスと Psの運動量移行断面積を求めることに成功したが，計数率が低く

Psのエネルギーに依存した形で運動量移行断面積を求めることができなかった．理論計算からは，Psと貴ガ

スの衝突断面積にエネルギー依存性が示唆されていた [131]．また低速 Psを得るためには，Psの寿命以内の時

間スケールで Psを熱化させる必要がある．Psの熱化時間は運動量移行断面積に依存するため，低速 Psの応用

への観点からも Ps–貴ガスの運動量移行断面積のエネルギー依存性を正確に測定することが重要である．検出

効率の改善およびバックグラウンドを減少させ，より詳細に Psの減速過程を観測することを目的とし AMOC

測定装置の改善を行った．

デジタルオシロスコープ AMOCシステムの概略図を図 3.10に示した．2次元MCAの代わりにデジタルオ

シロスコープを用いて陽電子寿命とエネルギーの同時測定を行った．デジタルオシロスコープ AMOCシステ

ムでは，511 keVを検出する STOPシグナル用のシンチレータおよび 1275 keVの γ線を検出する STARTシ

グナル用のシンチレータとして，直径 5 cm，高さ 3 cmの円筒形 BaF2 を用いた．BaF2 はそれぞれ浜松フォト

ニクス社の PMT（H3378）へマウントし，その PMTを用いて消滅 γ線を検出した．陽電子線源は，0.5 MBa

の 22Naを厚み 5 µmの Ni箔に封じ，内径 2.85 cm，高さ 8.5 cmの円筒形耐圧セルの中心に設置した．Ge半導

体検出器（ORTEC社: GEM20P470）は，パイルアップを防ぐために陽電子線源から 25 cmの距離に設置し，

STOPシンチレータも Ge半導体検出器と同じ立体角にするために線源から 25 cmの距離に設置した．START

シンチレータは耐圧セルの表面まで近づけて測定した．Arガス (> 99.9999 %)を耐圧セルに封入し，室温，ガ

スの圧力 7.5 MPaの条件下で測定を行った．

本研究でのデジタルオシロスコープを用いた AMOC システムでは，STARTシグナルと STOPシグナルを

分岐し，CFD，TACモジュールを用いて得られたパルスを GATE & DELAY GENERATORを通すことにより

GATEを発生させた．その GATEシグナルと Ge半導体検出器で検出したエネルギーシグナルをデジタルオシ

ロスコープ上で同時測定した．

PMTはそれぞれ，電源（HAMAMATSU社, MODEL，C3360）から −2700 V印加した．STARTシグナル

（1275 keV）を検出した PMT のアウトプット（A1）からでたシグナルを T 字型分配器で２つに分岐させ，

片方をデジタルオシロスコープの 1 ch に入れた．もう片方は，CFD（ORTEC 社: 583）で 0.26–1.88 V の間

で window を開きシグナルを弁別し，CFD のアウトプットからシグナルを取り出し，TAC/SCA モジュール

（ORTEC社，567）の STARTインプットに入れた．STOPシグナル（511 keV）を検出した PMTの A1からで

たシグナルも同様に２つに分岐し，一方をデジタルオシロスコープの 2 chへいれ，もう一方は，CFDでエネル

ギー弁別（0.1–0.5 V）した．CFDのアウトプットから出た STOPシグナルは，DELAYモジュール（ORTEC

社，425A）で遅延（本研究では 31 ns）を加え，TAC/SCAモジュール（ORTEC社，567）の STOPインプッ

トに入れた．START シグナルと STOP シグナルの時間差で生じるシグナルを，TAC/SCA モジュール背面の
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SCAoutputから取り出し，GATE & DELAY GENERATORモジュール（ORTEC社:416A）の positive inputに

入れた．16 µsの遅延をかけた後に，positive outputからシグナルを取り出し，デジタルオシロスコープの Ext

トリガーに入れた．

Ge半導体には，5 kV BIAS SUPPLYモジュール（ORTEC社:659）を用い +3000 V印加した．Ge半導体検

出器からのアウトプットシグナルは，SPECTROSCOPY AMPLIFIER（ORTEC社: 672）を用いシグナルを増

幅した．その際，FINEGAINは 1.2倍，COARSE GAINは 50倍，SHAPING TIMEは 6 µsで行った．Geの

アウトプットシグナルを２つに分配して，400MHzの周波数帯域とサンプリングレート 20GS/sのデジタルオ

シロスコープ（LECROY社: WaveRunner 604Zi）の 3 ch，4 chでモニターした．
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図 3.10 デジタルオシロスコープ AMOCシステムの概略図
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本研究では，デジタルオシロスコープ上でシグナルを弁別する際に，以下の条件で行った．具体的な数値と

共に記す．STARTシグナルを入れたデジタルオシロスコープ上のチャンネル１（C1）の設定は，Vertical Scale

を 114 mV/div とし，Offset は 392 mV とした．STOP シグナルを入れた C2 は，Vertical Scale を 90 mV/div

とし，Offsetは 301.5 mVとした．Ge由来のシグナルを入れた C3は，511 keVの γ線の波高のピークの高さ

選別するために，Vertical Scaleを 250 mV/div，Offsetを-4 Vとした．Ge由来のシグナルを入れた C4は，パ

イルアップしたバッグラウンドとなるシグナルを排除するために，Vertical Scaleを 250 mV/div，Offsetを 0 V

とした．

Timebaseの条件について，Sampling Modeは Sequenceモード，Timebase Modeは 5.00 µs，Delayは-2.9 µs，

Real Time Sampling Rateは 5 GS/sとした．Triggerは，MultiStage Type，Qualified（Arm trigger on Event ‘A’ :

State，Then trigger on Event ‘B’ : Edge，When ‘B’ occurs : Any Time）に設定した．Ge由来の 511 keVシグナ

ルは，およそ 5 Vの波高であった．Event ‘A’には，C3に Above 2.976 Vの条件をかし，511 keV由来のシグナ

ルが来た場合は常に Event ‘B’に移行させた．Event ‘B’では，陽電子寿命により発生させた GATE & DELAY

GENERATORモジュールからのシグナルの判別を行った．GATE & DELAY GENERATORモジュールは，波

高 5 Vの正の矩形波を出力していたため，positive slopeの 0.41 Vとした．これらを Any Timeで従属させる

ことにより，トリプルコインシデンスをとった．10イベント観測時の例を図 3.11に示す．最上段は，対消滅

由来の 511 keVの γ線を Ge半導体検出器を用いて検出したシグナルのピーク．2段目が同シグナルの裾野．

３段目と４段目はそれぞれ，陽電子寿命を測定するためのスタートシグナルとストップシグナル．1段目では

正しく 511 keVのエネルギーの γ線を検出できているかをモニターし，2段目ではシグナル同士が重なり合っ

てパイルアップが生じていないかをモニターしている．3 段目と 4 段目に関しては，スタートシグナルとス

トップシグナルの波形および測定頻度をモニターしている．スタートシグナル用の PMTは耐圧セルにベタづ

けであるため，ストップシグナルに比べてバックグラウンドが高かった．

10イベントごとを 1データとし LANケーブルで PCにデータを送り，プログラムで解析することで 3次元

スペクトルを得た．時間方向は，1 chあたり 10 psであった．2次元MCA-AMOCシステムではMCA1 chあ

たりのエネルギー（keV）を求めるために，511 keVの γ線に加えて 1275 keVの γ線もモニターしていた．2

次元 MCAのチャンネル数も 512 chと限られていたため，エネルギー分解能は，0.34 keV/チャンネルに制限

されていた．本研究において用いたデジタルオシロスコープでは 511 keV周辺のエネルギーを拡大し，詳細に

測定した．本来は，2DMCAでのエネルギーキャリブレーション方法と同様に 511 keV付近のエネルギーを放

出する放射性核種を用いてキャリブレーションするべきであったが，デジタルオシロスコープでの AMOCシ

ステムにおけるキャリブレーションは以下の方法で見積もった．消滅 γ線のドップラー広がりから，Psの運動

エネルギーを求める際には，1 ch あたりのエネルギー幅（keV）を正確に求める必要がある．Ar ガス中にお

ける熱化陽電子の対消滅 γ線のドップラー広がりは FWHMで 2.30 keVである [7]．デジタルオシロスコープ

AMOC測定装置で測定した，Arガス中における熱化陽電子の対消滅 γ線のドップラー広がりを用いて，エネ

ルギーキャリブレーションをおこなった．デジタルオシロスコープ AMOC測定装置では，1 chあたりのエネ
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ルギーは 0.059 keVとした．

デジタルオシロスコープ-AMOCシステムにより測定された，Ar 7.5 MPa中における AMOC–3次元スペク

トルを図 3.12に示す．2次元MCA-AMOCシステムで測定したデータ（図 3.8）比べ，511 keV周辺のみ計測

されている．

一方で，γ線を検出するためのシンチレータの種類やサイズを検討し，γ線の検出効率の改善を行った．従

来は γ線の検出にプラスティックシンチレータを用いていたが，より密度の大きな BaF2 シンチレータを導入

した．BaF2 シンチレータのサイズは対消滅 γ 線を検出する際に，幾何効率が Ge半導体検出器と同程度とな

るように，直径を決めた．これにより，線源から Ge半導体検出器と BaF2 シンチレータを同じ距離におくこ

とで，線源からの立体角を合わせることができる．また，高さは陽電子消滅寿命スペクトルの時間分解能が

300 ps以下となるような最大の大きさとした．直径 5 cm，高さ 3 cmの円筒形の BaF2 を導入することでプラ

スティックシンチレータに比べ，陽電子消滅寿命測定法の検出効率が 12.6倍に向上した．2次元MCAを使っ

た AMOCシステムで，プラスティックシンチレータから BaF2 シンチレータへ交換した際の計数率の変化を

見積もると，プラスティックシンチレータでは計数率が 0.23s−1 であったが，BaF2 では 2.48s−1 となり，およ

そ１０.8倍程度改善した．

実際にデジタルオシロスコープを用いた AMOC測定においては，dead-timeが 2 %以下となる距離（25 cm）

まで離して測定した．計数率は 4.2 cpsで，プラスティックシンチレータを用い 2次元MCA–AMOCシステム

で測定した場合に比べて，トリプルコインシデンスによる計数率は 5倍であった．
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図 3.11 デジタルオシロスコープの設定および，トリプルコインシデンスを１０データ表示した結果．最

上段は，対消滅由来の 511 keVの γ線を Ge半導体検出器を用いて検出したシグナルのピーク．2段目が同
シグナルの裾野．３段目と４段目はそれぞれ，陽電子寿命を測定するためのスタートシグナルとストップ

シグナル．1 chの縦軸は 114 mV/div，2 chの縦軸は 90 mV/div，3 chの縦軸は 250 mV/div，4 chの縦軸は
250 mV/div，横軸は 5 µsである．スタートシグナル用の PMTは STOPシグナル用のシンチレータに比べ
耐圧セルに近い．そのため，γ線の計数率が高かった．
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図 3.12 デジタルオシロスコープ AMOC システムで測定した Ar 7.5 MPa中における３次元スペクトル．
垂直方向軸はカウント数．平面方向横軸は時刻（ns），平面方向縦軸は対消滅 γ線のエネルギーである．
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3.6 デジタルオシロスコープ AMOC測定におけるバックグラウンド

デジタルオシロスコープ AMOCシステムでは，陽電子の寿命と消滅 γ線のコインシデンスをとる際に必要

なゲートをデジタルオシロスコープ外のモジュール類を用いて発生させている．その方法は，陽電子の寿命シ

グナル（STARTシグナルおよび STOPシグナル）を２つに分岐させる．一方はデジタルオシロスコープで陽電

子の寿命測定に用い，もう一方でゲートを作る．分岐したゲート用 STARTおよび STOPシグナルを CFDで

エネルギー弁別し，その後 TACを通して得たブロック波を用いて，GATE&DELAY GENERATORモジュール

でエネルギーシグナルを選別するためのゲートを発生させた．GATE&DELAY GENERATORで発生したゲー

トはデジタルオシロスコープ上で，分岐した陽電子の TACシグナルと Ge半導体検出器由来のエネルギーシグ

ナルとコインシデンスをとっている．この AMOCシステムにて，Ge半導体検出器と STOPシンチレータの幾

何配置を 180度からずらしてトリプルコインシデンス測定を行うと，その計数率は 0となった．この原因とし

ては，以下の理由が考えられる．2次元MCAを用いた AMOCシステムでは，線源からの距離を 2 cmとした

ために間違った STOPシグナルを検出することによるゲートの発生頻度が高かったが，デジタルオシロスコー

プを用いた AMOCシステムでは STOPシンチレータを 16 cm下げたことにより，間違った STOPシグナルを

検出することによるゲートの発生頻度が低下したためと考えられる．すなわち，図 ( 3.5)にて、点線の傾きが

ほぼ 0になることを意味する．

実際に，今回デジタルオシロスコープ AMOC測定によるデータを解析する際のバックグラウンドは，

• Ge半導体検出器におけるコンプトン散乱によるバックグラウンド

• PALスペクトルのバックグラウンド

• Ni成分の除去

である．

■Ge半導体検出器におけるコンプトン散乱によるバックグラウンドおよび，PALスペクトルのバックグラウ

ンドについては，2 次元 MCA-AMOC システムと同様に除いた．全カウント数に対する Ge 半導体検出器に

おけるコンプトン散乱によるバックグラウンドは 6 %であった．デジタルオシロスコープ AMOCシステムに

おける Ge 半導体検出器におけるコンプトン散乱によるバックグラウンドが，2 次元 MCA-AMOC システム

（11 %）に比べ小さい理由は，デジタルオシロスコープ上で offsetによりエネルギーを選別し低いエネルギー

の γ線を除くことができるためである．

■また，デジタルオシロスコープ AMOCシステムにおける PALスペクトルのバックグラウンドは 6 %で，2

次元MCA-AMOCシステムに比べ小さい値であった（13 %）．これは，デジタルオシロスコープ AMOCシス
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テムでは陽電子消滅時間の時間幅を 30 nsで測定したのに対し，2次元MCA-AMOCシステムでは 40 nsと長

い時間間隔で測定していたためと考えられる．

■Ni成分の強度は，Ni線源に厚み 2 mmのポリイミド箔を被せることで PAL測定し，PATFITプログラムで

解析することで 14 %と決定した．また，Ni成分のドップラー広がりは，Coincidence-Doppler法で決定した

（3.9）．

これらバックグラウンドを除いた残りの正しいシグナルは，全カウント数に対して 74 %であった．デジタ

ルオシロスコープ AMOCシステムにおける全カウント数を勘定する時間は −2.53–31.7 nsで，エネルギーは

488.3 − −535.8 keVであった．2次元 MCAでは正しいシグナルの割合が全カウント数に対して 49 %であっ

たが，これはデジタルオシロスコープ AMOCシステムで測定した際には，アナログシステムでの測定に比べ

t = 0 nsの 511 keVのピーク付近を拡大して測定していたためである．弱い線源を使うことや，STOPシンチ

レータを後方に下げることにより，間違った寿命情報で開いたゲートによるバックグラウンドを減らすことが

重要である．
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3.7 Coincidence-Doppler法による線源成分のドップラー広がり

Ni箔を 2 mmの厚みの Ni板にはさみ，ドップラー広がりを測定した．Ni箔中における陽電子対消滅 γ線

のドップラー広がりの測定は，Coincidence-Doppler法を用いた．Coincidence-Doppler法とは陽電子対消滅 γ

線の二本のシグナルを，２台の Ge半導体検出器で検出する手法である．Coincidence-Doppler法では 22Naか

ら放出される 1275 keVの γ線のコンプトン散乱など，バックグラウンド成分を除くことができる．１つの Ge

半導体検出器でドップラー広がりを測定するよりも，より詳細にドップラー広がりを測定することができる．

Coincidence-Doppler 法の調整は，パルスジェネレイターを用いて行った．パルスジェネレイター（大阪

電波，GEM20P470）の output シグナルを T 字分配器で分配し，２つの Ge 半導体検出器の TEST にいれ，

Ge の output シグナルを AMP で増幅し，オシロスコープでほぼ同時刻に波形がくるように時間を合わせた

（図 3.13:(a)）．サンプルは，厚さ 1.5 mmの 1 cm四方の Niの中心に 22Naを直接滴下し，同サイズの板ではさ

み線源とした．２つの Ge半導体検出器に入射して発生した，Ni中で消滅した 22Naの 511 keV対消滅 γ線由

来のシグナルをオシロスコープで確認した（図 3.13:(b)）．Ge半導体検出器のキャリブレーションは，22Na線

源の 511 keVおよび 1275 keV，137Csの 662 keVの γ線を用いて行った．Ge半導体検出器は 1 chあたりそれ

ぞれ 0.30 keV/ch(Ge1: ORTEC社，GEM20P470)，0.31 keV/ch（Ge2: ORTEC社，GEM20P470-Rb）．また，

2次元 MCA（（株）ラボラトリ・イクイップメント・コーポレーション，NT-24 DUAL）の coincidence-time

は 1 µsとし，512 ch × 512 chで測定した（図 3.14:(a)）．計数率は，0.09 cpsであった．得られた実験結果を

図 3.14 の (b) に示す．縦軸と横軸の 1ch あたりのエネルギー間隔が近いため，軸に対してほぼ 45 度方向に

ピークが広がって見える．Ni箔の成分を決める際に，斜めの成分を抜き出して解析した．

Ni箔のドップラー広がりは，2つのカウス関数を実験値に最適となるように適合することで決定した．関数

1の FWHM（keV）は 4.8，関数 2の FWHMは 2.37であった．それぞれの強度比は，0.37 : 0.63であった．
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図 3.13 Coincidence-Doppler 実験装置調整図．(a) パルスジェネレータを使い，シグナルの調整時におけ
る装置図とオシロスコープの画面を示した．(b)22Naを使って，実際の対消滅 γ線の確認した際の装置図と
オシロスコープの画面を示した．
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図 3.14 (a):Coincidence-Doppler 実験装置図．(b):Ni1.5 mm 中で消滅した陽電子の Coincidence-Doppler
測定の結果をしめした．左上の図は，３次元スペクトルを鳥瞰視したもの．右上は，横方向に和をとり，縦

方向に切り出した図．左下は，縦方向に和をとり，横方向に切り出した図．四角は，バックグラウンドを

含む値．ダイアモンドはバックグラウンドを除いた値である．縦軸はカウント数，横軸は 511 keVからの
ドップラー広がりである（keV）．右下は，３次元スペクトルを左下側横方向から見た図．
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Ar ガス中における陽電子減速過程は，陽電子寿命スペクトルのショルダー構造を使って議論されてきた．

図 4.1に Arガス 7.5 MPaにおける陽電子寿命スペクトルを示す．挿入図は，ショルダー部分を拡大したもの

である．ショルダー構造の終端が陽電子の熱化（0.039 eV）時間に対応し，Arガス 7.5 MPaにおいては陽電

子はおよそ 5 nsで熱化することがわかった．しかしながら，1 ns以内の早い時間では，陽電子の自由消滅過程

と p-Psや線源成分の消滅過程が混在するため，寿命スペクトルから陽電子の減速過程を観測することができ

なかった．そこで本研究では，陽電子のガス中における減速過程において，消滅した際に放出する γ線の運動

エネルギーの時間変化に着目し，Arガスの非弾性散乱しきい値直下のエネルギーにおける陽電子の減速過程を

研究することを目的とした．

図 4.1 Ar 7.5 MPa における陽電子寿命スペクトル．挿入図はショルダー部分の拡大図．（Reprinted from
Optimisation of the thickness of the moderator for positron annihilation process study in Ar gas, 68, 2014,
2, Results and discussion, Oka, Toshitaka and Sano, Yosuke and Kino, Yasushi and Sekine, Tsutomu, with
permisson from European Physical Journal D.）
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4.1 Arガス 7.5 MPaにおける S-parameterと W-parameterの時間変化

陽電子対消滅 γ 線の運動エネルギーは，消滅直前の陽電子の運動エネルギーと消滅相手の電子の運動エネ

ルギーに依存する．図 4.2に Arガス 7.5 MPa中における t = 0.4 nsでのドップラー広がりを示した．運動エ

ネルギーの 1 ns 以前の時間変化を詳細に調べるため，ここでは S-parameter と W-parameter という指標を導

入した．陽電子の対消滅 γ線のうち，ドップラー広がりの小さい成分の割合を S-parameter，大きい成分の割

合を W-parameterとして 1 ns以前の時間における陽電子の運動エネルギーの時間変化についてドップラー広

がりを解析した．本研究では，陽電子と電子の静止質量エネルギーの 511 keVを中心として，|∆E| < 5.0 keV

を対消滅 γ 由来のピークとした．S-parameter を定義する際に狭い成分は，ピーク中止から |∆E| < 0.5 keV，

W-parameter はピークの両端 3.0 keV (|∆E| > 2.0 keV) とした．小さな運動量を持った陽電子が消滅した際

に放出する γ線の割合が高い場合，S-parameterが大きな値となる．それに対して，大きな運動量を持った陽

電子が消滅した際に放出する γ 線の割合が高い場合，W-parameter の値が大きな値を示す．この図において

S-parameterは 0.344，W-parameterは 0.127であった．

図 4.3(a)に W-parameterの時間発展を，図 4.3(b)に S-parameterの時間発展を示した．Iwataらによれば陽

電子の運動エネルギーが Arの価電子の運動エネルギーよりも十分小さな場合において，Arガスと熱化陽電子

による対消滅 γ 線のドップラー広がりは，FWHM で 2.30 keV であった [7]．本研究において Ar ガス中にお

ける陽電子のドップラー広がりが，正しく測定されていることを確かめるために，陽電子が熱化した 5 ns に

おけるドップラー広がりをデコンボルーションし，ドップラー広がりを求めた．ドップラー広がりは，2.25 ±

0.04 keVであり，Iwataらの結果とほぼ同等だった．

W-parameterは，t = 0において 0.147の値をとり，1 nsの間に 0.090まで減少し，その後陽電子が熱化する

(5 ns)以前に一定値となった．陽電子と対消滅をする Arの価電子の運動エネルギーは，Arのイオン化エネル

ギーと同程度であると考えられる（15.7 eV）．陽電子の減速過程は，Arの電子励起しきい値 (11.6 eV)から減

速を始める．1 ns 以降では，陽電子の運動エネルギーが Ar の価電子の運動エネルギーより十分小さくなり，

陽電子の運動エネルギー変化がドップラー広がりに反映されなくなったためである．

S-parameterは，1 nsの間に 0.358まで上昇し，その後一定値となった．S-parameterには，ドップラー広が

りの狭い p-Psの成分が含まれている．陽電子寿命スペクトルの o-Ps成分から，t = 0 nsにおいて p-Psの成分

の寄与を計算すると，S-parameter におよそ 30 % の影響を与えていた．p-Ps の成分を除くと，S-paramter は

t = 0 nsで 0.286であった．S-parameterもW-parameterと同様に陽電子減速過程を反映して，時間と共に増加

していることがわかった．
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図 4.2 Ar 7.5 MPa で測定した t = 0.4 ns におけるドップラー広がり．S-parameter は全体の面積に対す
る図中央部分の割合で定義した．W-parameter は全体の面積に対する，図の両端部分の面積で定義した．
（Reprinted from Energy loss of positrons below the excitation threshold in Ar gas, Yosuke Sano and Yasushi
Kino and Toshitaka Oka and Tsutomu Sekine, Results and Disscusion, 2, Copyright (2014), with permission
from JSAP Journals.）
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図 4.3 Ar 7.5 MPa における，(a) W-parameter と (b) S-parameter それぞれの時間発展．（Reprinted from
Energy loss of positrons below the excitation threshold in Ar gas, Yosuke Sano and Yasushi Kino and Toshitaka
Oka and Tsutomu Sekine, Results and Disscusion, ３, Copyright (2014), with permission from The Japan
Society of Applied Physics.）
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4.2 結果と考察

陽電子は Arガスに入射すると，Arガスの第一電子励起しきい値（11.6 eV）まで速やかに減速する．それ以

下のエネルギーにおいては陽電子は弾性散乱によってのみエネルギーを失う．その際，陽電子のエネルギーを

受け取る陽電子の衝突相手である Arは，室温のエネルギー（0.039 eV）を持つ．陽電子と衝突するターゲッ

ト粒子もエネルギーを持つ際に有用な陽電子減速モデルを用いて，Arガス中における陽電子減速過程について

考察した．陽電子の運動エネルギーの時間変化は以下の微分方程式で記述することができる [99, 132]．

dEe+(t)
dt

= − 2nArσmMAr

(MAr + me+)2

√
2me+Ee+ (t)

(
Ee+(t) −

3
2

kBT
)

(4.1)

ここで，σm は，e+–Arの運動量移行断面積 MAr は Arの質量，me+ は e+ の質量， nAr は Arの数密度， kB は

ボルツマン定数， T は温度である．運動量移行断面積はMcEachranらの値を使い [131]，陽電子の初期運動エ

ネルギー（Ee+ (0)）を 11.6 eVとして陽電子運動エネルギーの時間変化を計算した（図 4.4）．

陽電子減速モデルから得られた結果より，陽電子は Ar ガス 7.5 MPa 中において 1.0 ns の間に 2.5 eV の

運動エネルギーまで減速することがわかった．その後，2.5 eV 以下では緩やかにエネルギーを失い，5 ns

で 0.039 eV まで減速し熱化することが分かった．計算結果より求められた陽電子熱化時間（5 ns）は，陽

電子寿命スペクトルにおけるショルダー構造から見積もられた陽電子熱化時間と一致した．S-parameter と

W-parameterは，それぞれ 1.0 nsまで増加および減少し，その後一定の値であった．陽電子減速モデルと比較

すると，S-parameterとW-parameterによって，2.5 eVまで Arガス中における陽電子の減速を観測することが

できた．一方で，1.0 ns以降では，S-parameterとW-parameterが変化しなかった．1.0 ns以降では，陽電子は

2.5 eV以下の運動エネルギーしか持たず，その際に放出する γ線のドップラー広がりは，陽電子の消滅相手で

ある Ar原子の価電子のもつ運動エネルギーが反映され，陽電子自身のエネルギーがドップラー広がりに反映

されないためと考えられる．陽電子寿命スペクトルにおける陽電子消滅速度の変化からは観測することができ

なかった，Arガスの非弾性散乱しきい値直下（11.6 eV–2.5 eV）のエネルギーにおける陽電子の減速過程を，

S-parameterとW-parameterによって観測することに成功した [133]．
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図 4.4 陽電子減速モデルによる Ar 7.5 MPa における陽電子エネルギーの時間依存性．（Reprinted from
Energy loss of positrons below the excitation threshold in Ar gas, Yosuke Sano and Yasushi Kino and Toshitaka
Oka and Tsutomu Sekine, Results and Disscusion,３, Copyright (2014), with permission from JSAP Journals.）
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5.1 概要

貴ガス中に入射した陽電子は，貴ガスの Ps 生成しきい値（Ar の場合は，9 eV）までは非弾性散乱により

数 psで減速する．その後は弾性散乱により，1 ns以上の時間をかけて減速する．貴ガス中での陽電子寿命ス

ペクトルには陽電子の減速過程を反映した特徴的なショルダー構造が存在する（図 4.1）．ガス中で生成した Ps

の運動エネルギーは入射陽電子の運動エネルギーに依存する．Ps生成は陽電子の運動エネルギー（E0）が原子

のイオン化エネルギー（EI）から Psの束縛エネルギー（EPs = 6.8 eV）を除いた値よりも大きい場合にのみ起

こる．

E0 > EI − EPs (5.1)

また，Eex を原子の第一電子励起エネルギーとすると，陽電子の運動エネルギーが E0 < E < Eex の範囲に存在

するときには，非弾性散乱過程として Ps生成のみが生じる．このエネルギーレンジはオーレギャップと呼ば

れており，Psの平均初期運動エネルギーや Ps生成割合が見積もられてきた．Arガスの場合は，オーレギャッ

プは 9 eV（Ps生成しきい値）から 11.7 eV（第一電子励起エネルギー）である．

生成後の Psも陽電子と同様に周囲のガスと散乱して減速するが，Psの場合は自身の束縛エネルギー（6.8 eV）

よりも高い運動エネルギーを持つと，散乱時に解離して電子と陽電子を放出する．結果として，6.8 eV以下の

運動エネルギーを持つ Psは（Psの励起過程を除いて）弾性散乱にのみよりエネルギーを失うが，Psの減速過

程が解明されていなかった．貴ガス中における Psの減速過程を観測することで，貴ガスと Psの運動量移行断

面積を求めることができる．貴ガスとの散乱においては，貴ガスの最低励起しきい値以下かつ入射粒子が等方

的に散乱される低エネルギーで，運動量移行断面積が全断面積と等しくなる．

先行研究において，15 eV以上のエネルギーでは電子と陽電子からなる Ps–原子分子の散乱断面積が電子-原

子分子の散乱断面積と近くなることがわかり [113]，155 eV以下での Ps-原子分子の散乱断面積の振る舞いが

電子と原子分子の散乱断面積と同様に振る舞うのか議論がなされてきた [91]．15 eV以下のエネルギーにおけ

る Ps–貴ガスの散乱断面積は，陽電子消滅 γ線角相関測定 [99]や時間分解ドップラー広がり法 [95]で測定さ

れている．陽電子消滅 γ線角相関測定法を用いた測定では，シリカエアロゲル中で生成した Psに磁場を作用

させる．o-Psを磁場クエンチングにより 2光子消滅させ，その消滅 γ線のドップラー広がりから運動量移行断

面積を求めている．一方で，ドップラー広がり法では希薄な貴ガス中において，o-Ps が消滅する時間領域の

ドップラー広がりを選別し運動量移行断面積を求めている．本研究の新規性は，ガス中で生成した p-Psのエ

ネルギー変化を時間の関数として観測することである．p-Psの自己消滅過程では 2光子を放出するため，磁場

などによるクエンチングをさせる必要がなく運動量を求めることができる．また p-Psは消滅速度が速いため、

生成直後のエネルギー変化を観測しやすい．その γ 線のドップラー広がりを時間の関数として観測すること

で，生成直後からの運動量変化を知ることができる．Psビーム実験と比べ，小規模な実験装置で散乱断面積を

測定できるメリットもある．
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本研究は，貴ガス中における Psの弾性散乱による減速過程を解明し，Psと貴ガスの運動量移行断面積を求

めた．
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5.2 2次元 MCA–AMOCシステムによる実験結果および解析

Arガス 5.0，7.5 MPa，Neガス 5.0，7.5 MPa中において，3章の実験装置を用い AMOC測定を行った．こ

の実験条件では，陽電子と貴ガスにおいて多対効果が生じずかつ貴ガス中で陽電子が止まる（第 2章）．陽電

子線源の線量や，2次元MCAのコインデンス時間など他の実験条件は同様である．

p-Psは 0.125 nsの寿命で自己消滅する．また，p-Psは自己消滅するためその消滅 γ線のドップラー広がり

は他のピックオフ消滅過程によるドップラー広がりよりも狭い．本研究では，ドップラー広がりを関数を用い

て実験値に最適となるように適合することで p-Psと他の成分に分離して，p-Psの運動エネルギー変化を解析

した．t = 0 付近の早い時間では，o-Ps のピックオフ成分は p-Ps 成分や自由陽電子成分に比べて十分に小さ

い．また，自由陽電子消滅成分や o-Psのピックオフ消滅成分のドップラー広がりは Arの価電子の運動量に影

響されるため，近い値を示す．そのため，p-Ps成分の細い成分と自由陽電子消滅や o-Psのピックオフ消滅成

分に起因する広い成分を表現するためにガウス関数を 2つ用いた．3成分による解析も試みたが，2成分の解

析に時に得られた幅の広い成分を２つに分割する結果となったため，解析には 2成分で十分と判断した．関数

を実験値に適合する際に p-Psと他の成分の強度は陽電子寿命測定法から見積もり，p-Psと他の成分のエネル

ギー（ガウス関数の幅）を変数とした．図 5.1に，Ar 7.5 MPaで測定した時刻 0，0.4，2.4 nsにおける，消滅

γ線のドップラー広がりを示した．縦軸はカウント数，横軸は陽電子と電子の静止質量エネルギー（511 keV）

を中心としたドップラー広がり（keV）である．p-Psの成分は，自身の寿命のため，1 ns以内で観測された．

消滅 γ 線のエネルギーは，陽電子と電子の重心の質量エネルギーからの縦ドップラーシフトとして観測さ

れる．

E = 511 ± p∥c
2

(5.2)

ここで，cは光速，p∥は消滅 γ線放出方向の消滅直前の陽電子–電子重心の運動量である．ϵをmec2 = 511（keV）

からのドップラー広がりとして以下の式で表す．

ϵ =
p∥c
2
=

pc
4
=

mPsvc
4
=

511
2
β (5.3)

ここで，

β =
v
c

(5.4)

である．

三次元方向の Psの運動エネルギーを求めるために，垂直方向の運動量 p∥ に対して角度平均をとった．

p∥ =
∫ π

2

0
p cos x sin xdx =

p
２

(5.5)
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pは，3次元方向の運動量である．

また，Psの運動エネルギーは，単位を eVとして

EPs = 511 × 103β2 (5.6)

となる．よって，Psの平均運動エネルギー (EPs)は

⟨EPs⟩ =

⟨
p2

⟩
2mPs

=
4 × 1000

511

⟨
ϵ2

⟩
(5.7)

となり，ドップラー広がりの２乗に比例する．

また，ドップラー広がりの期待値
√⟨
ϵ2

⟩
は，

√⟨
ϵ2

⟩
=

√√√∫ ∞
0 ϵ

2 exp(−αϵ2) dϵ∫ ∞
0 exp(−αϵ2) dϵ

(5.8)

と表すことができる．このようにして，観測したドップラー広がりから Psの運動エネルギーを求めた．

ドップラー広がりから求めた，Arガス 7.5 MPa（▲）と 5.0 MPa（■）中における Psの平均運動エネルギー

の時間変化を図 5.2に示した．横軸の誤差は，2次元MCAに依存した測定時間間隔，縦軸の誤差はシンボルの

大きさよりも小さい．Arガス 5.0 MPa中において，Psは 0–0.2 nsの間は 3.7 eVの平均運動エネルギーを持っ

ており，その後 1 nsまでに 2.0 eVまで減速する様子が観測された．Arガス 7.5 MPa中では，Psは 0–0.2 nsの

間は 3.5 eVの平均運動エネルギーを持っており，その後 1 nsまでに 1.0 eVまで減速する様子が観測された．

同様に，Neガス 7.5 MPa（▲）と 5.0 MPa（■）中における Psの平均運動エネルギーの時間変化を図 5.3に

示した．Neガス 5.0 MPa中において，Psは 0–0.2 nsの間は 4.3 eVの平均運動エネルギーを持っており，その

後 1 nsまでに 1.9 eVまで減速する様子が観測された．Neガス 7.5 MPa中では，Psは 0–0.2 nsの間は 3.5 eV

の平均運動エネルギーを持っており，その後 1 nsの間に 0.3 eVまで減速する様子が観測された．
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図 5.1 (a):Arガス 7.5 MPa中における，時刻 0，0.4，2.4 nsでのドップラー広がり．ϵ = 0は電子と陽電子
の静止質量エネルギー（511 keV）と等しい．0，0.4 nsでは，p-Ps成分と他の成分が観測されたが，2.4 ns
では１成分のみが観測された．
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図 5.2 Arガス 7.5 MPaにおける時間に対する Psのエネルギー変化（▲）．Arガス 5.0 MPaにおける時間
に対する Psのエネルギー変化（■）．
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図 5.3 Neガス 7.5 MPaにおける時間に対する Psのエネルギー変化（▲）．Neガス 5.0 MPaにおける時間
に対する Psのエネルギー変化（■）．
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5.3 Ps–貴ガス運動量移行断面積についての考察

実験値から Psの運動量移行断面積（σm）を求めるために，Ps減速モデルを用いた [99,132]．Ps減速モデル

は，以下の微分方程式で記述される．

dEPs(t)
dt

= − 2nArσmMAr

(MAr + mPs)2

√
2mPsEPs(t)

(
EPs(t) −

3
2

kBT
)

(5.9)

ここで，σm は Ps–Arの運動量移行断面積，MAr は Arの質量， mPs は Psの質量，nAr は Arの数密度， kB は

ボルツマン定数， T は温度である．σm は Psの解離（break-up）エネルギー以下のエネルギー領域では，Psの

運動エネルギーに依存するが，Psの平均運動エネルギーの時間変化を各圧力（5.0，7.5 MPa）において３点し

か測定できなかったため，ここでは σm が運動エネルギーに対して一定と仮定し解析を進めた．

Ps運動エネルギーの時間平均は，以下の式でかける．

EPs(t1，t2) =
1

t2 − t1

∫ t2

t1
EPs(t)dt， (5.10)

ここで，t1 と t2 は消滅時間の下限と上限の時刻である．運動量移行断面積は，実験値と計算値の差が最小とな

るようにして求めた．計算値を実験値に最適となるように適合する際に，数密度 ×時間の次元を横軸とした．

7.5 MPaと 5.0 MPaの圧力に対して得られた実験値（合計 6点）に対してまとめて解析を行った．図 5.4に，

実験値と最適となるように適合した関数の結果を合わせて示した．表 5.1に実験値と Ps減速もモデルから得ら

れた計算値による Ps平均運動エネルギーの値を示した．Ps–Arの運動量移行断面積は，1.0–3.7 eVのエネル

ギー範囲で 0.019 ± 0.010 nm2 であった．図 5.5に先行研究と合わせて１つの図に示した．▲は本研究 [133]，

■は長嶋らの結果 [99]，♦は Skalseyらの結果 [95]である．実線は（– –）P. K. Biswasらによる理論の結果で

ある [114]．

横軸のエラーバーは今回測定された Psエネルギー変化の範囲を意味する．また，縦軸のエラーバーは統計

誤差である．本研究結果は先行研究に比べ高いエネルギー領域で運動量移行断面積を求めた．理論計算では，

Psの運動エネルギーの増加に伴い運動量移行断面積が減少することが予測されていたが，その傾向を指示する

結果であった．また，本研究において Psの生成時のエネルギー（EPs(0)）は 3.9 eVであった．これは，Arガ

ス中におけるオーレギャップの上限値（2.6 eV）よりも大きい．Arガス中における Psの生成断面積は，陽電

子の運動エネルギーが 20 eV付近において最大値を持つ [92]．陽電子減速過程からは，陽電子の電子引き抜き

反応で生成した場合，20 − 6.8 = 13.2 eVの運動エネルギーを持つ Psが生成することが予想される．しかしな

がら，6.8 eV以上の運動エネルギーを持った Psは Arガスとの散乱時において，break-upして電子と陽電子を

再放出する本実験のような高密度の条件では，数 psの間に Psは 6.8 eV以下まで減速したと考えられる．

このように，Ps は 6.8 eV 以下のエネルギー分布を持ち生成したことがわかった．オーレモデルによって

生成した Psの初期運動エネルギー分布は，エネルギーを持った Psの break-up過程に依存することがわかっ
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た [134]．

Ne ガス 7.5 MPa，5.0 MPa で得られた結果についても，Ar の場合と同様に運動量移行断面積を求めた．

図 5.6には，Ps–Neの運動量移行断面積を求める際に実験値に対して Ps減速モデルが最適となるように適合

した結果を示した．今回得られた運動量移行断面積を過去の結果と比較し，図 5.7に示した．▲は本研究，■

は長嶋らの結果 [135]，♦ は Skalsey らの結果 [95] である．実線は（–）P. K. Biswas らによる理論の結果で

ある [114]．0.3 – 4.3 eV の範囲における Ps–Ne の運動量移行断面積は，0.015 ± 0.008 nm2 であった．この

エネルギー範囲で得られた運動量移行断面積は，より低いエネルギーで求めた先行研究よりも小さな値だっ

た [95, 135]．Ps–Neの運動量移行断面積は，Psの運動エネルギーが増加するにつれて減少することがわかっ

た．理論値と比較すると，2 eV以上でよく一致することがわかった．

Ps–Arの運動量移行断面積は，Ps–Neの結果はこの値よりも小さかった．1990年代前半には貴ガスと Psの

運動量移行断面積は，貴ガスの種類によらず同程度の断面積であると報告されていた [100]．一方で 1990年代

後半から 2000年代前半では長嶋らや Skalseyらにより，2 eV以下のエネルギー領域いおいては Ps–Arの運動

量移行断面積が Ps–Neの運動量移行断面積よりも大きな値を示すと報告されていた．本研究では，2–4 eVの

エネルギー領域においても，Ps–Ar の運動量移行断面積が Ps–Ne の運動量移行断面積よりも大きな値を示し

た．4 eV以下のエネルギー領域において，Ps–Arの運動量移行断面積が Ps–Neの運動量移行断面積よりも大

きな値を示すことがわかった．
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表 5.1 Arガス中における，実験値と Ps減速もモデルから得られた計算値による Ps平均運動エネルギー．
Eobs

Ps (t1，t2) and EPs(t1，t2)．（Reprinted from Kinetic energy of Ps formed by Ore mechanism in Ar gas, 618,
Yosuke Sano and Yasushi Kino and Toshitaka Oka and Tsutomu Sekine, Results and disscusion, 2, Copyright
(2015), with permission from Journal of Physics: Conference Series.）

圧力 (MPa) 5.0 7.5

数密度 (nm−3) 1.3 2.0

時間幅 t1 ∼ t2 (ns) Eobs
Ps (eV) EPs (eV) Eobs

Ps (eV) EPs (eV)

0.0 ∼ 0.2 3.7 3.7 3.7 3.5

0.2 ∼ 0.6 2.5 3.1 2.0 2.3

0.6 ∼ 1.0 1.8 2.0 1.4 1.0
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図 5.4 Arガス 7.5 MPa（▲）および 5.0 MPa（■）における Psの平均運動エネルギーの換算時間依存性．
縦軸は Psの平均運動エネルギー，横軸は換算時間（ns × nm−3）．
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図 5.5 Ps-Ar 衝突における，Ps の運動エネルギーに対する運動量移行断面積．1. 本研究 [133]，2. 陽
電子消滅 γ 線角相関測定法 [99]，3. 時間分解ドップラー広がり法 [95]，4. 理論計算 [114]．（Reprinted
from Kinetic energy of Ps formed by Ore mechanism in Ar gas, 618, Yosuke Sano and Yasushi Kino and
Toshitaka Oka and Tsutomu Sekine, Results and disscusion, 3, Copyright (2016), with permission from Journal
of Physics: Conference Series.）
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図 5.6 Neガス 7.5 MPa（▲）および 5.0 MPa（■）における Psの平均運動エネルギーの換算時間依存性．
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図 5.7 Ps-Ne衝突における，Psの運動エネルギーに対する運動量移行断面積．▲は本研究，■は長嶋らの
結果 [135]，♦は Skalseyらの結果 [95]である．実線は（–）P. K. Biswasらによる理論の結果である [114]．
0.3 – 4.3 eVの範囲における Ps–Neの運動量移行断面積は，0.015 ± 0.008 nm2 であった．
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5.4 デジタルオシロスコープ AMOCシステムによる実験結果および解析

図 5.8に，Ar 7.5 MPa中における各時刻でのドップラー広がり（(a) : t = 0.1 − 0.2 ns，(b) : t = 0.4 − 0.5 ns，

(c) : t = 1.1− 1.2 ns）を示した．縦軸はカウント数，横軸は 511 keVを中心としたドップラー広がりである．2

次元 MCA-AMOC法の場合と同様に，２つのガウス関数を用いて実験値に最適となるように適合することで

p-Psと他の成分に分離した（図内実線）．関数を実験値に適合する際に，p-Psと他の成分の強度は陽電子寿命

測定法から見積もり，p-Psと他の成分のエネルギー（ガウス関数の幅）を変数とした．

t = 0.1 − 0.2 nsにおいては，p-Psのピーク値は他の成分のビーク値よりも大きい．t = 0.4 − 0.5 nsでは，寿

命の短い p-Psが減衰したため他の成分よりも強度が小さくなっていた．t = 1.1 − 1.2においては，p-Psがほぼ

完全に消滅したため，p-Psのシグナルが観測されなかった．p-Psは，0.8 ns以内の時間で観測された．2次元

MCA-AMOCシステムでは，1 ns以内の時間で p-Psのシグナルが観測されていたが，これは 1 chあたりの時

間間隔の違いが原因である．デジタルオシロスコープ AMOCシステムでは最大 0.01 ns刻みの時間間隔で解

析できる．本研究にて，0.39 nsの時間幅で測定していた 2次元MCA-AMOCシステムに比べ，より細かな時

間間隔でドップラー広がりを解析することが可能となった．

図 5.9に，デジタルオシロスコープ AMOC法で求めた Arガス 7.5 MPa中における Ps減速の結果を 2次元

MCA-AMOC法での結果と合わせて示した．横方向のエラーバーは，測定時間間隔を意味し，プロットは消滅

時刻の平均値にとった．ドップラー広がりからの Psの運動エネルギーの導出は，2次元MCA-AMOCシステ

ムでの結果と同様に行った（式 5.7）．

計数率の高い t = 0付近は，0–0.02 nsをまとめて 1つのデータとした．時刻 0 nsは本実験装置にて（0.3 ns），

単一成分の Ni箔中で AMOC測定を行って得られた寿命スペクトルを PATFITプログラムで解析することで決

定した．ピークトップから 0.1 ns以前の点を時刻 0 nsとした．2点目は 0.03–0.07 ns，3から 5点目は 0.1 ns

ずつ，６点目は 0.2 ns，７点目は 0.3 ns の時間間隔とした．消滅時刻および Ps の運動エネルギー（Eobs
Ps ）を

表 5.2に示した．Psは，Arガス 7.5 MPa中で 3.7 eVの運動エネルギーを持って生成した．その後 0.8 nsの間

に 0.6 eVまで減少した [136]．

2次元 MCA-AMOC法で求めた結果と同様に，Ps減速モデルを最適となるように実験値へ適合することで

Ps–Arの運動量移行断面積を求めた．その際，0–0.02 ns までの短い時間ではエネルギーを一定と仮定し，Ps

の初期運動エネルギーを E0 = 3.7 eVとした．式に含まれる変数は運動量移行断面積のみとし，次の時間で観

測された Psの平均運動エネルギーを再現するように実験値に微分方程式を最適化することで運動量移行断面

積を決定した．運動量移行断面積を決定すると，その測定点における終端時間における Psの平均運動エネル

ギーが求まる．これを次の点の初期運動エネルギーとして，以下同様に観測された Psの平均運動エネルギー

を再現するように，実験値に微分方程式を最適化することで運動量移行断面積を求めた．得られた運動量移行

断面積は表 5.3に示した．また，過去の結果と合わせて示した（図 5.10）．
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図 5.8 Ar 7.5 MPa中における各時刻でのドップラー広がり（(a) : t = 0.1 − 0.2 ns，(b) : t = 0.4 − 0.5 ns，
(c) : t = 1.1 − 1.2 ns）．縦軸はカウント数，横軸は 511 keVを中心としたドップラー広がり．狭い赤線は，
p-Psの成分．広い青線はその他の成分．
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表 5.2 Ar 7.5 MPa中において観測された各時刻における Psの運動エネルギー Eobs
Ps (t1，t2)

Pressure (MPa) 7.5

Number density (nm−3) 2.0

Time range t1 ∼ t2 (ns) Eobs
Ps (eV)

0 ∼ 0.02 3.7

0.03 ∼ 0.07 3.6

0.08 ∼ 0.17 3.2

0.18 ∼ 0.27 2.7

0.28 ∼ 0.37 2.0

0.38 ∼ 0.57 1.3

0.58 ∼ 0.87 0.6

表 5.3 Ps-Ar運動量移行断面積のエネルギー依存性

EPs (eV) σm(nm2)

3.7 ∼ 3.5 0.012

3.5 ∼ 3.0 0.020

3.0 ∼ 2.4 0.028

2.4 ∼ 1.7 0.057

1.7 ∼ 0.9 0.061

0.9 ∼ 0.3 0.110



5.5 Ps–Ar運動量移行断面積のエネルギー依存性についての考察 95

5.5 Ps–Ar運動量移行断面積のエネルギー依存性についての考察

図 5.10 において，Ps の運動量移行断面積は，Ps の運動エネルギーが増加するにつれ減少した．0.6 eV に

おける運動量移行断面積は，0.3 eV で測定された長嶋らの結果 [99] と近い値であった．1.3 eV における運

動量移行断面積は M. Skalsey らの結果 [95] と一致した．また，2.7 eV における運動量移行断面積は 2 次元

MCAにより求めた運動量移行断面積と一致し，よい再現性を得た．理論との比較においては，1 eVまでは，

P.K. Biswasらと J. E. Blackwoodらの結果の中間であった．1 eV以上においては，J. E. Blackwoodらの結果

とよい一致を示した．Ps–Arの運動量移行断面積を陽電子–Arおよび電子–Arの運動量移行断面積と合わせて，

図 5.11 に示す．縦軸が運動量移行断面積で横軸は，粒子の運動エネルギーである．ロンドン大学のグループ

は，Psビームにより低エネルギー Psと原子分子の散乱断面積を測定している [113]．15 eV以上のエネルギー

領域では，Psと電子の散乱断面積のエネルギー依存性が近い値となった電子は原子に対して引力的に相互作用

をする一方で，陽電子が斥力的に相互作用するため，Psの散乱描像は，電子の散乱描像と近いと考えられてき

た．一方で，電子–Arの運動量移行断面積が０になるラムザウワーミニマムが 1 eV以下のエネルギーで観測

されている．このエネルギー領域における Ps–Arの散乱描像は，陽電子–Arの散乱描像と類似していた．

図 5.12に運動量移行断面積を粒子の速度に対してプロットした．速度に対して比較することで，等速直線

運動で散乱する際には粒子の違いによらず散乱時における相互作用時間が等しくなる．先行研究 [113] では

1.0 a.u.以上の速度において，Ps–原子分子の散乱断面積が電子–原子分子の散乱断面積に近い値となっていた

が，0.3 a.u.以下の速度では，Psと Arガスの散乱断面積は電子と Arガスの散乱断面積よりも大きな値であり，

異なるふるまいを示すことがわかった．デジタルオシロスコープで得られた運動量移行断面積の結果では，陽

電子寿命測定に起因する時間方向の装置分解能（FWHMで 300 ps）を除ききれていない．特に早い時間（運

動量移行断面積では，3.7 eV付近）で装置分解能の影響が大きく，運動量移行断面積を過小評価している可能

性がある．時間分解能をさらに考慮する必要がある．

また，今回求めた 3.7–0.6 eVにおける Ps-Arの運動量移行断面積と長嶋らの結果を用いて，7.5 MPaの Ar

ガス中における Psの熱化時間を見積もるとおよそ 3 nsであった．Arガス中では陽電子はおよそ 5 nsで熱化

する．Arガス中においては，Psは陽電子の半分程度の時間で熱化することがわかった．
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図 5.9 Ar 7.5 MPa中における，Ps平均運動エネルギーの時間依存性．縦軸は Psの平均運動エネルギー，横
軸は時間である．▲はデジタルオシロスコープ AMOCシステムで測定した結果，■は 2次元MCA-AMOC
システムで測定した結果．横方向のエラーバーは，測定時間間隔に対応する．
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図 5.10 Ps-Ar運動量移行断面積の Ps運動エネルギー依存性．縦軸：運動量移行断面積，横軸：Psの運動
エネルギー．▲はデジタルオシロスコープ AMOCシステムで測定した結果，■は 2次元 MCA-AMOCシ
ステムで測定した結果．•: 陽電子消滅 γ線角相関測定法 [99]，◆: ドップラー広がり法 [95],（– –）: 陽電
子–Ar散乱断面積理論計算値 [131]，（· – · –）: 陽電子–Ar散乱断面積理論計算値 [137]
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図 5.11 Ps/e+/e−-Ar運動量移行断面積の粒子エネルギー依存性．縦軸：運動量移行断面積，横軸：運動エ
ネルギー．1. 本研究，2. 陽電子消滅 γ線角相関測定法 [99]，3. ドップラー広がり法 [95], 4. 陽電子–Ar散
乱断面積理論計算値 [131]，5. 電子–Ar散乱断面積理論計算値 [115]
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図 5.12 Ps/e+/e−-Ar運動量移行断面積の粒子速度依存性．縦軸：運動量移行断面積，横軸：粒子速度（a.u.）．
1. 本研究，2. 陽電子消滅 γ線角相関測定法 [99]，3. ドップラー広がり法 [95], 4. 陽電子–Ar散乱断面積理
論計算値 [131]，5. 電子–Ar散乱断面積理論計算値 [115]



100 第 5章 AMOC法による貴ガス中における Ps減速過程の研究

5.6 電極付き耐圧セルの開発および電場計算

陽電子はガス中では非弾性散乱および弾性散乱を繰り返し，最終的に室温（0.039 eV）まで減速し熱化する．

この減速過程において，原子分子の持つ価電子の運動エネルギーと近い数 eV–10 eV のエネルギー領域では，

Ps生成反応や共鳴散乱など特徴的な散乱現象が存在する．また，Psは数 eVの運動エネルギーを持って生成す

る．生成後の Psと原子分子散乱においてもラムザウワーミニマムの有無や共鳴ピークの有無など，量子力学

的な散乱問題として興味深いエネルギー領域にある．Arガス中では Psは 3.7 eVの運動エネルギーを持ち生成

した．より高いエネルギーで Psとガスの散乱断面積を測定するためには，高い運動エネルギーを持つ Psが必

要である．しかしながら Psは中性粒子であるため，エネルギーのコントロールが難しい．そこで本研究では，

電子引き抜き反応による Ps生成メカニズムに着目した．陽電子を電場により加速する際に，陽電子が受け取

るエネルギーは電場強度に依存する．陽電子が電場によるエネルギーを電極間の全ての場所で一定にするため

には平行電場を達成する必要がある．しかしながら平行電場を達成するためには，数 mm おきに金属のメッ

シュを入れ，多段階に電位を設ける必要がある．陽電子がメッシュ電極を通過する際に，一部の陽電子はメッ

シュにおいて対消滅するため，ガス中における陽電子やポジトロニウムの割合が少なくなり，ガスと陽電子や

Psの散乱過程を研究するには不利である．本研究では線源から放出された陽電子を効率よくガス中に入射させ

るために，電極は円筒構造とした．中心円柱電極に 22Na陽電子線源を滴下し，電場により外側の電極へ陽電

子を加速させる．中心電極と外側円筒電極に電位差をもうけた際に，線源付近は外側の電極に比べて電場が大

きくなる．小さな電位差で中心部分に高電場を発生させることができる．

セルを設計する際に，陽電子をガス中にとどめることつまりセル壁面まで陽電子が到達しなくなる条件を

課した．第 2章にて，物質中での陽電子の飛程が 0.1 g/cm2 であった．また，測定時間を考慮し，検出効率が

20 cpsとなる条件をかすこととした．デジタルオシロスコープ AMOCシステムにおいて 0.4 MBqの線源を用

いて実験する際に，その計数率が 20 cpsを下回らない条件とし，線源電極は半径 1.5 mm，円筒形外側電極は

厚み 4 mmとし，ガスの存在領域を 2.4 cmとなるように設計した．円筒系外側電極とセルの間に絶縁体を挟

む空間を設け，セルの内径は 6 cmとした．2.4 cmの半径では，Arガスを 2.4 MPaにすると陽電子をガス中で

止めることができる．図 5.13に内径 2.4 cmにおける Arの圧力に対する Arの厚み（g/cm2）についてプロッ

トした．実線は厚み 0.1 g/cm2 であり，点線が Arの圧力に対する Arの厚みである．２線の交点が Arガス中

で陽電子を止める最低の圧力となる（2.4 MPa）．
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陽電子は正の電荷を持つ荷電粒子であり，電場によって加速される．電場印加下ガス中で加速された陽電子

は，周囲のガスと散乱することでエネルギーを失う．一度衝突してから次の原子と衝突するまでに電場により

受けたエネルギーと衝突で失うエネルギーが釣り合うと，陽電子の集団運動としての時間平均速度は一定とな

る [138–141]．一定となったときの平均速度をドリフト速度と呼ぶ．ドリフト速度は陽電子の電場強度と衝突

頻度（数密度）に依存するため，数密度あたりの換算電場を単位とするタウンゼント [Td]の単位を使って議論

される．

1 Td = 104 V/cm/nm−3 (5.11)

理論計算により求められた Arガス中における陽電子ドリフト速度の電場依存性を図 5.14(a)に示す．縦軸が陽

電子のドリフト速度で横軸は電場 [Td]である．理論計算によると，陽電子ドリフト速度の換算電場（Td）に対

する変化が，0.5–1.0 Tdにおいて急激に小さくなる [142–144]．Arガス中における非弾性散乱しきい値は，Ps

生成しきい値の 9 eVである．0.5 Tdまで換算電場を印加すると，Ps生成しきい値を超えた運動エネルギーを

持つ陽電子が現れる．Ps生成しきい値を超えた陽電子は Arと散乱する際に一定確率で Psを生成する．電場

によって与えられた陽電子の運動エネルギーは Arと非弾性散乱することによりエネルギーを失うため，1 Td

以上で平均ドリフト速度はほとんど変化しなくなる．

図 5.14(b)に電場印加下 Arガス中における陽電子１つあたりの Ps生成数を示した．電場 0における Ps生

成割合は 0.32であり，電場の増加と共に Ps生成割合は増加し，およそ 0.5 Tdで Psの増加が始まる．1 Td以

上では一定値 0.6であった [145]．これら理論 [143]と実験 [145]双方の研究結果より，目標換算電場を 0.5 Td

とした．

内径 2.4 cmのセルに印加する電圧を決定するために，Poisson-Superfishプログラム [146]を使って電場計算

をした．その際 Arガスの誘電率は，圧力依存性を考慮し気体から固体（1.0–1.4）までの範囲で計算した．計算

の際の入力パラメータは付録 Bにのせた．2.4 cmの極板間に 10000 Vの電圧を印加した場合の電場を図 5.15

に示す．図 5.15(a)は左側を中心電極，右側を外側電極としている．図上下部分は絶縁体構造，図内中心部は

ガス充填部である．図内の線は，等電位線である．円筒形電極に対して計算したため，中心電極で等電位線が

密になっている様子がわかる．セルの中心平面における動径方向の電位を図 5.15(b)に示した．中心電極近傍

では 25000 V，外側電極近傍では 2000 Vの電場が生じる．7.5 MPaの Arガスにおいて，0.5 Tdは約 10000 V

である．2.4 cmの円筒形電極に 10000 Vの電圧を印加すると，中心電極から 3 mm以内の領域で 0.5 Td以上

の電場となる．

セルの模式図および線源構造を図 5.16に示す．セルおよび電極の材質は SUS316とし，絶縁体は MACOR

（CORNING社）セラミックを用い，ガス充填最大圧力を 10 MPa，温度は 100℃までの測定を可能とする条

件で設計した．セルの製造は（耐圧硝子工業株式会社）に依頼した．また，放電の可能性や電極が飛び出した

際の安全のために，セル全体を特注のアクリル容器で覆った．
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図 5.13 内径 2.4 cmにおける Arの厚み (g/cm2)に対する Arの圧力（MPa）の変化．
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図 5.14 Arガス中における陽電子ドリフト速度の電場依存性 (a) [143]と Ps生成率の電場依存性 (b) [145, 147]
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図 5.15 (a)セル中における電場．縦軸：電極の長さ（cm），横軸:中心電極からの距離．図左側は中心電極，
図右側は外側電極．図上下部分は絶縁体構造，図内中心部はガス充填部．(b)セル中心平面におけるセル動
径方向の電場勾配．縦軸は電場 (V/cm)，横軸は中心電極からの距離（cm）
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図 5.16 電極付き耐圧セルの模式図および線源構造
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5.7 電場印加条件による陽電子寿命測定の実験方法

陽電子線源の作製は直径 3 mm，長さ 17 cmの SUS316の金属ロッドに 22Naを滴下することで行った．金属

ロッドを固定し，22NaCl溶液を 1 µlずつ三回滴下した．１時間以上ドラフト内で乾燥させた後に 60◦ ずつ計５

回回転させ計 18回滴下した．線源の放射能は 100 kBqであった．作製後の電極をセルに設置し，Arガス（純

度 >99.9999 %）をセル内に充填する．電源（HARb-10R30-LF :松定プレシジョン）から −10000–+10000 V

の電圧を極板間に印加し，第 2章に示した装置を用いて陽電子寿命測定法を行った．電場の向きは，陽電子を

加速させる向きおよび，陽電子を減速させる向きそれぞれで実験を行った．
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5.8 結果と考察

図 5.17に Arガス 7.5 MPa中における電場印加による寿命スペクトルの変化を示した．縦軸は計数率で横軸

は寿命である．0 Vでの実験結果では，寿命スペクトル内にショルダー構造が見えているが，6000 V，10000 V

と電圧をあげるにつれ，ショルダーが短くなった．陽電子寿命スペクトルの傾きからは，陽電子寿命の時間

変化が求められる．導出方法は第 2章と同様である．図 5.18に Arガス 7.5 MPaの Zeff の時間変化をまとめ

た．0 Vの結果では，1 ns付近で Zeff が 15以下まで下がり，その後およそ 6 nsで一定値 (Zeff=23)となった．

6000 Vの結果では，1 ns付近で Zeff が 18まで小さくなった後，3 nsまで上昇し，その後一定値（Zeff=23）と

なった．

電場を変化させた際の，陽電子寿命スペクトルから熱化後の Zeff を求め，図 5.19に示した．図内には，電極

間に正負それぞれ 0–10000 Vの逆の電場の向きを印加して測定した結果を示している．•はプラス（陽電子減

速方向）に電場を印加した結果，■はマイナス（陽電子加速方向）に電場を印加した結果である．Zeff は，マイ

ナスおよびプラス両方向の電場に対して，差は見られなかった．線源からの陽電子の初期運動エネルギーは 0–

図 5.17 Arガス 7.5 MPa中における寿命スペクトルの極板間電位依存性．縦軸は 1秒間あたり 1chあたり
のカウント数で横軸は時間（ns）である．0 Vに比べ，6000 V，10000 Vと電圧をあげるにつれ陽電子消滅
速度が減少し，o-Psの強度が増加した．
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数百 keVまでの広いエネルギー分布を持って放出される．この際，陽電子線源から放出された陽電子は，金属

ロッドの外側の 2π方向を向いて放出されるため，陽電子が線源の外側方向に進行すると考えられる．しかし

ながら Arガス中で陽電子が減速する過程において，幾度となく散乱を繰り返す．この過程において陽電子が

放出された初期の方向性を失ったと考えられる．実際に，数 eVの運動エネルギーを持つ陽電子と Arの散乱に

おいては，前方散乱のみならず，後方散乱の寄与も大きい [148]．陽電子が数 eVの運動エネルギーまで減速過

程では，非弾性散乱および弾性散乱を１万回以上繰り返している．そのため，数 eVの運動エネルギーを持つ

陽電子は，既に初期の方向を失い Arガス中で拡散していると考えられる．そのため，電場の向きによらず電

場の強度のみに依存して陽電子が加速されたと考えられる．一方，Zeff の変化については 0–6000 Vまでは一

定の値で，その後緩やかに減少した．これは，陽電子の運動エネルギーが電場により増加したと解釈できる．

図 5.20は陽電子ビームを用いて，陽電子の運動エネルギーに対する Arガス中における陽電子の消滅速度を示

している [92]．Arガス中における陽電子の Zeff は，陽電子の運動エネルギーが大きくなるにつれ，小さくな

ることが知られている．室温（0.039 eV）では，Zeff=26.77であるが，1 eV以上では Zeff はおよそ 15まで減

少する．Zeff の電場に対する変化から，0–6000 Vまでの電位では陽電子は十分に加速されず，6000 V以上で

陽電子が加速されることがわかった．また極板間に 10000 V印加した場合では，Zeff が 15になった．10000 V

の電位では，陽電子の平均ドリフト速度が 1 eV以上になったと考えられる．

次に，電場に対する Psの生成率の変化について考察した．図 5.21に電場強度に対する，Ps生成率の変化を

示した．Ps生成率についても，Zeff の変化と同様に，電場の向きによって差はみられなかった．共に 6000 V

から生成率の増加がみられた．Arガス中における Ps生成率は，9 eVである．本研究で制作したセルでは，円

筒形に電場を発生させたため，中心の領域で高い電場となり外側の領域で低い電場が生じていた．極板間に

6000 Vを印加すると，中心領域で電場により 9 eV以上の運動エネルギーまで加速された陽電子が生成し，Ps

の生成率が増加したと考えられる．極板間に電場を 10000 V印加すると，Psの生成率がさらに増加し，１つ

あたりの陽電子に対する Ps生成率は 0.51となった．これは，電位の増加に伴いセル内に発生する電場が高く

なり陽電子が 9 eV以上まで加速される領域が広くなったためと考えられる．極板間に 10000 Vでは，電場が

存在しない場合に比べ 1.5倍の Psを得ることができた．

ガス中に電場を印加し，熱化陽電子のエネルギーをコントロールすることに成功した．
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図 5.18 陽電子が加速する向きとなるように，電極間に 0,6000,10000 Vを印加した，Arガス 7.5 MPa中
における Zeff の時間変化．0 Vの結果では，1 ns付近で Zeff が 15以下まで下がり，その後およそ 6 nsで一
定値（Zeff=23）となった．6000 Vの結果では，1 ns付近で Zeff が 18まで小さくなった後，3 nsまで上昇
し，その後一定値（Zeff=23）となった．
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図 5.19 極板間に両方向の電位 (−10000 Vから +10000 V)を印加した際における，熱化後の陽電子消滅速
度（Zeff)．•:プラス（陽電子減速方向）に電場を印加した．■：マイナス（陽電子加速方向）に電場を印加
した．



5.8 結果と考察 111

図 5.20 Arガス中における陽電子消滅速度のエネルギー依存性．（Reprinted from Experimental studies of
the interaction of low energy positrons with atoms and molecules, 221, J. P. Marler and L. D. Barnes and S. J.
Gilbert and J. P. Sullivan and J. A. Young and C. M. Surko, Annihilation below Ps formation, Pages No. 88,
Copyright (2004), with permission from Elsevier．）
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図 5.21 極板間に両方向の電位（−10000 Vから +10000 V）を印加した際における，Ps生成率の変化．
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総括

電子の反粒子である陽電子は，電子と比較して電荷が異なる以外は他の物理的性質が等しい．しかしながら，

化学反応に重要な低エネルギー領域においては陽電子の原子 ·分子相互作用は電子と全く異なる．陽電子が原

子分子と散乱する際には２つの特徴的な過程が存在する．原子分子の持つ電子と消滅して γ線を放出する対消

滅過程と，原子分子の持つ電子を引き抜き束縛することでポジトロニウム (Ps)を生成する Ps生成過程である．

陽電子や Psは物質中における消滅速度やドップラー広がりの変化から物性測定に利用されているが，陽電子

が消滅速度やドップラー広がりは陽電子や Psの運動エネルギーに影響を受けるため，物質中における陽電子

や Psの減速過程を正確に測定することが重要である．

陽電子や Psは，原子分子との衝突過程を通じて減速する．数 eVの運動エネルギーを持つ陽電子や Psと原

子分子の散乱は電子の散乱描像と異なる．Psと原子分子が散乱する際には直接的なクーロン相互作用が存在し

ない．電荷相互作用が電子交換相互作用に比べて小さいため，Ps–原子分子の散乱を電子-原子分子散乱と比較

することで，散乱時における電子交換の影響の解明が期待される．また，Psビームを用いた研究では 10 eV程

度のエネルギーを持つ Psと原子分子の全散乱断面積が，電子と原子分子の全散乱断面積と近いことが明らか

となり、10 eV以下の低エネルギー領域における Psと原子分子の散乱過程に興味が持たれてきた．また減速

により得られた低エネルギー Psは，量子電磁気学（QED）精密検証や，Psによる Bose-Einstein凝縮の達成

後の対消滅 γ線を利用した 511 keVのコヒーレントレーザーへの応用，Psと反陽子の衝突による再配列過程

による反水素合成などの基礎分野から，Psビームを使った絶縁体材料表面解析など様々な分野への応用研究が

期待されつつある．

本研究では，貴ガス中で陽電子の減速過程および Psの生成とその減速過程に着目した．貴ガス中における

陽電子減速過程を正確に理解することで，Psの生成時間や生成時の運動エネルギーがわかる．また，短い時間

で自己消滅をし，2光子を放出する p-Psの性質を利用した．p-Psの消滅 γ線の時間に対するエネルギー変化

から Psのエネルギー変化を観測することで，Ps–原子分子の衝突断面積を求めることを目的とした．

本研究で得られた知見を以下にまとめた．
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第 2章では，高密度 Arガス中において陽電子寿命測定を行った．Arガス密度が 2 nm−3 を超えると，陽電

子消滅速度は Ar の数密度に対して線形に増加しなくなった．これは密度が高くなり多体効果の影響が生じ，

消滅時に陽電子と相互作用をする Arの電子数が少なくなるためと考えられる．さらに貴ガス中における陽電

子の減速過程および Ps の生成とその減速過程を観測するために，カプトン箔に封じられた陽電子線源に Al,

Ni, Cu, Ta箔を被せて陽電子を減速させることにより，Arガス中における陽電子の最大飛程を求めた．ガス中

に放出された陽電子の飛程は線源に被せた金属の種類に依存せず，厚み（g cm−2）のみによって決定されるこ

とが分かった．計 0.1 g cm−2 の厚みがあれば，Arガス中で全ての陽電子を吸収できることがわかった．陽電

子が Arガス中で完全に吸収される Arガスの数密度の下限値および多体効果が現れない Arガスの数密度の上

限値を見積もった．

第 3章では，貴ガス中での陽電子や Psのエネルギー変化を時間の関数として測定するために，陽電子およ

び p-Psが消滅時に２つの γ線を放出する性質に着目した．陽電子線源の 22Naが陽電子とほぼ同時に放出する

γ線，計３つを同時測定する，陽電子消滅時刻運動量同時（AMOC）測定装置を構築した．各種モジュール類

の調整および実験条件，トリプルコインコインシデンスの方法について記載している．また，p-Psのシグナル

を求めるために，バックグラウンド成分（Ge半導体検出器におけるコンプトン散乱によるバックグラウンド

成分，Ni成分の除去，PALのスペクトルのバックグラウンド成分，間違った寿命情報で開いたゲートによる

バックグラウンド）の見積もりについて解説した．さらに 2次元MCA–AMOCシステムからデジタルオシロ

スコープ AMOCシステムに移行した．それと同時に，消滅 γ線を検出するシンチレータをプラスティックシ

ンチレータから BaF2 に変更し，線源とシンチレータの距離を離すことで，間違った STOPシグナルを検出す

ることによるゲートの発生頻度が低下させ，間違った寿命情報で開いたゲートによるバックグラウンドの発生

を除けた．全体の検出効率は 5倍となった．

第 4 章では，Ar ガス 7.5 MPa 中で AMOC 測定した陽電子および Ps 消滅 γ 線のドップラー広がりの時間

発展を S-parameter および W-parameter で解析した．S-parameter は消滅 γ 線ドップラー広がりの狭い成分の

割合で定義され，W-parameter は消滅 γ 線ドップラー広がりの広い成分の割合で定義される．S-parameter は

t = 0では 0.32であったが，その後 1 nsの間に 0.358まで上昇し一定値となった．W-parameterは t = 0では

0.147 であったが，その後 1 ns の間に 0.090 まで減少し一定値となった．一方で，陽電子減速モデルと陽電

子–Ar の運動量移行断面積から Ar7.5 MPa における Ar の非弾性散乱しきい値（Ps 生成しきい値を除く）の

11.6 eV以下のエネルギーにおける陽電子減速を計算すると，1 nsでは 2.5 eVまで減速することがわかった．

Arガスの非弾性散乱しきい値直下（11.6 eV–2.5 eV）のエネルギーにおける陽電子の減速過程を，S-parameter

とW-parameterによって観測することに成功した．

第 5 章では，Ar および Ne ガス中で AMOC 測定を行い，p-Ps 消滅 γ 線ドップラー広がりの時間発展から
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Psのエネルギー変化を観測し，Psの減速過程を議論した．2次元MCAを用いた AMOC測定で得られた結果

では，Arガス 5.0 MPa中において Psは 0–0.2 nsの間に 3.7 eVの平均運動エネルギーを持っていた．その後

1 nsの間に 2.0 eVまで減速した．Arガス 7.5 MPa中では Psは 0–0.2 nsの間に 3.5 eVの平均運動エネルギー

を持っており，その後 1 nsの間に 1.0 eVまで減速した．Neガス 5.0 MPa中において測定した結果では，Ps

は 0–0.2 nsの間に 4.3 eVの平均運動エネルギーを持っていた．その後 1 nsの間に 1.9 eVまで減速した．Ne

ガス 7.5 MPa中では，Psは 0–0.2 nsの間に 3.5 eVの平均運動エネルギーを持っていた．その後 1 nsの間に

0.3 eVまで減速した．Ar，Neそれぞれで得られた実験結果に対して，Ps減速モデルを用いてエネルギーに依

存しない形で運動量移行断面積を求めた．Ps–Ar の運動量移行断面積は，1.0–3.7 eV の範囲で 0.019 ± 0.010

nm2 であった．Ps-Neの運動量移行断面積は 0.015 ± 0.08 nm2 であり，Ps–Arの運動量移行断面積よりも小さ

な値であった．

次にデジタルオシロスコープ AMOC システムにより得られた，Ar ガス 7.5 MPa 中におけるドップラー広

がりの時間変化から Ps減速過程を議論した．0.01 nsごとにドップラー広がりを解析し，0.6–3.7 eVのエネル

ギー範囲において，運動量移行断面積をエネルギーに依存した形で求めた．デジタルオシロスコープで得られ

た運動量移行断面積の結果では，陽電子寿命測定に起因する時間方向の装置分解能（FWHMで 300 ps）を除

ききれていない．特に早い時間（運動量移行断面積では，3.7 eV付近）で装置分解能の影響が大きく，運動量

移行断面積を過小評価している可能性がある．時間分解能をさらに考慮する必要がある．

今回求めた 3.7–0.6 eVにおける Ps-Arの運動量移行断面積と，0.6 eV以下のエネルギーでは長嶋らにより

求められた運動量移行断面積の結果を用いて，Psの熱化時間を見積もった．7.5 MPaの Arガス中にいては Ps

はおよそ 3 nsで熱化する．第 2章より Arガス 7.5 MPaにおける陽電子の熱化時間は，およそ 5 nsであった．

Arガス中においては，Psは陽電子の半分程度の時間で熱化することがわかった．

Ps–Arの運動量移行断面積のエネルギー依存性について，Psの運動エネルギーが増加するにつれ減少した．

0.6 eVにおける運動量移行断面積は，0.3 eVで測定された長嶋らの結果と近い値であった．1.3 eVにおける

運動量移行断面積はM. Skalseyらの結果と一致した．また，2.7 eVにおける運動量移行断面積は 2次元MCA

により求めた運動量移行断面積と一致し，よい再現性を得た．理論との比較においては，1 eVまでは，P. K.

Biswasらと J. E. Blackwoodらの結果の中間であった．1 eV以上においては，J. E. Blackwoodらの結果とよ

い一致を示した．先行研究では 1.0 a.u.以上の速度において，Ps–原子分子の全断面積が電子–原子分子の全断

面積に近い値となっていたが，0.3 a.u.（2.5 eV）以下では Ps–Arガスの運動量移行断面積は電子–Arガスの運

動量移行断面積よりも大きな値であった．低エネルギーにおいて，Ps–Arの運動量移行断面積は電子–Arの運

動量移行断面積と異なることがわかった．

さらに，ガス中に電場を印加し数 eVのエネルギーを持った陽電子と原子分子の散乱について研究した．電

極の構造は，線源から放出された陽電子を効率よくガス中に入射させることを目的とし，円筒構造とした．

0.4 MBq の 22Na を用いて，デジタルオシロスコープ AMOC システムで AMOC 測定を行う際に，既存のセ

ルと同等（4 cps 以上）の計数率を達成するために，セルの内径は 6 cm（半径 3 cm）とした．線源電極は半
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径 1.5 mm，円筒形外側電極は厚み 4 mmとし，ガスの存在領域を 2.4 cmとなるように設計した．2.4 cmの半

径では，Ar ガスを 2.4 MPa にすると陽電子をガス中で止めることができる．セル内部各点における電場は，

Possiton Superfishプログラムにより計算した．6000 Vでは 1 mm以内の領域で，10000 Vでは 3 mm以内の

領域で 0.5 Td以上の電場となった．

−10000 から +10000 の電圧を極板間に印加し，Ar ガス 7.5 MPa 中で陽電子寿命測定を行った．陽電子消

滅速度の電極間の電位に対する減少から，極板間の電位の増加に対して陽電子が加速する様子が観測された．

10000 Vの電位では陽電子の平均ドリフト速度が 1 eV以上になったと考えられる．Ps生成率は 6000 Vから

増加した．これは陽電子が電場により加速され，Ps生成しきい値以上の運動エネルギーを持つ陽電子が増加し

たためである．極板間に 10000 Vの電圧を印加すると Psの生成率は、0.51となり，電場が存在しない場合に

比べ 1.5倍の Psを得ることができた．
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付録 A

AMOC測定で得られた実験データ

Arガスと Neガス中において，２次元MCA-AMOCシステムで観測された，各時刻における Psの運動エネ

ルギー Eobs
Ps (t1，t2)， p-Psのカウント数，他の成分のカウント数および，他の成分の広がり（FWHM（keV））

を示した．

表 A.1 Arガス 7.5 MPaにおける結果

測定時間 Eobs
Ps p-Psの 他の成分の 他の成分の広がり

t1 ∼ t2 (ns) (eV) カウント数 カウント数 （FWHM（keV））

−0.146 ∼ 0.245 3.46 8001 19376 3.29

0.246 ∼ 0.637 2.34 4083 12142 2.93

0.638 ∼ 1.03 1.03 336 6406 2.48

表 A.2 Arガス 5.0 MPaにおける結果

測定時間 Eobs
Ps p-Psの 他の成分の 他の成分の広がり

t1 ∼ t2 (ns) (eV) カウント数 カウント数 （FWHM（keV））

−0.146 ∼ 0.245 3.69 8577 20331 3.31

0.246 ∼ 0.637 3.11 5172 10659 3.04

0.638 ∼ 1.03 2.04 937 4269 2.66

表 A.3 Neガス 7.5 MPaにおける結果

測定時間 Eobs
Ps p-Psの 他の成分の 他の成分の広がり

t1 ∼ t2 (ns) (eV) カウント数 カウント数 （FWHM（keV））

−0.146 ∼ 0.245 3.45 13236 24763 3.43

0.246 ∼ 0.637 1.70 4999 13373 3.23

0.638 ∼ 1.03 0.31 475 4092 3.35
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表 A.4 Neガス 5.0 MPaにおける結果

測定時間 Eobs
Ps p-Psの 他の成分の 他の成分の広がり

t1 ∼ t2 (ns) (eV) カウント数 カウント数 （FWHM（keV））

−0.146 ∼ 0.245 4.23 11650 25179 3.53

0.246 ∼ 0.637 3.13 5801 13006 3.42

0.638 ∼ 1.03 1.93 301 2562 3.29

Arガス 7.5 MPa中においてデジタルオシロスコープ AMOCシステムで観測された，各時刻における Psの

運動エネルギー Eobs
Ps (t1，t2)， p-Psのカウント数，他の成分のカウント数および，他の成分の広がり（FWHM

（keV））．10 ch（100 ps）ごとにデータを解析した結果を示した．

表 A.5 Arガス 7.5 MPaにおける結果

測定時間 Eobs
Ps p-Psの 他の成分の 他の成分の広がり

t1 ∼ t2 (ns) (eV) カウント数 カウント数 （FWHM（keV））

−0.43 ∼ −0.34 2.9 401 963 3.24

−0.33 ∼ −0.24 3.7 2611 4113 3.45

−0.23 ∼ −0.14 3.6 5896 13457 3.23

−0.13 ∼ −0.04 3.7 15787 23984 3.23

−0.03 ∼ 0.06 3.7 23175 32448 3.32

0.07 ∼ 0.16 3.2 23767 33461 3.38

0.17 ∼ 0.26 2.7 17688 34068 3.17

0.27 ∼ 0.36 2.0 11005 28364 3.01

0.37 ∼ 0.46 2.1 7084 22464 2.91

0.47 ∼ 0.56 1.4 4211 19049 2.84

0.57 ∼ 0.66 1.0 3139 15310 2.82

0.67 ∼ 0.76 0.9 1415 15378 2.55

0.77 ∼ 0.86 < 0.1 354 14560 2.44
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付録 B

電場計算に用いた入力パラメータ

;Setup

&reg

kprob=0,

xjfact=0.0,

;mode=-1,

icylin=1,

nbslf=1,

nbsrt=0,

kmax=500,

lmax=500,

&

;Define World（空間の設定）

&po x=0.0, y= 0.0 &

&po x=0.0, y= 10.0 &

&po x=3.0, y= 10.0 &

&po x=3.0, y= 0.0 &

&po x=0.0, y= 0.0 &

;Define World(Arガスの存在する空間の設定)

&reg mat=7, mtid=7&

&po x=0.15, y=2.5 &

&po x=0.15, y=8.0 &
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&po x=2.55, y=8.0 &

&po x=2.55, y=2.5 &

&po x=0.15, y=2.5 &

&mt mtid=7, epsilon=1.0 &

;Define Inner electrode（電極部分の設定）

&reg mat=0, voltage=100.0E+2, ibound=-1 &

&po x=0.0, y=0.0 &

&po x=0.0, y=8.0 &

&po x=0.15, y=8.0 &

&po x=0.15, y=0.0 &

&po x=0.0, y=0.0 &

;Define outer electrode 2（外側電極の設定）

&reg mat=0, voltage=0.0, ibound=-1 &

&po x=2.55, y=0.0 &

&po x=2.55, y=8.0 &

&po x=2.75, y=8.0 &

&po x=2.75, y=0.0 &

&po x=2.55, y=0.0 &

; Macor（絶縁体部分の設定）

&reg mat=3, mtid=3 &

&po x=0.0, y=8.0 &

&po x=0.0, y=10.0 &

&po x=3.0, y=10.0 &

&po x=3.0, y=0.0 &

&po x=2.75, y=0.0 &

&po x=2.75, y=8.0 &

&po x=0.0, y=8.0 &

&mt mtid=3, epsilon=6.0 &

; Macor（絶縁体部分の設定）
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&reg mat=4, mtid=3 &

&po x=0.15, y=0.0 &

&po x=0.15, y=2.5 &

&po x=2.55, y=2.5 &

&po x=2.55, y=0.0 &

&po x=0.15, y=0.0 &

&mt mtid=3, epsilon=6.0 &
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