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第第第第 1章章章章 本本本本研研研研究究究究のののの背背背背景景景景とととと動動動動機機機機・・・・研研研研究究究究課課課課題題題題

1.1 超超超超伝伝伝伝導導導導加加加加速速速速空空空空洞洞洞洞
　超伝導高周波加速空洞の表面抵抗は、BCS 理論[1-1]により次式の
ように与えられる。

           　R T A
T k TBCS

O

B

( , ) exp( )w w
= ◊ ◊ -

2 D
 　　　　　　 (1.1)

ここで、w p= 2 fは高周波の角周波数、 Aは定数であり、超伝導体の
材質に依存する。Tは空洞の冷却温度である。 kBはボルツマン定数
である。D 0は超伝導体のバンドギャップ（2D 0）である。超伝導空
洞のQ値（無負荷のQ値：Q0）は表面抵抗：RSから

                   Q
Ro

S

=
G

G W,    = 274                 (1.2)

で計算される。Gは形状因子と呼ばれ、空洞の形状のみによる。我々
の実験で使う 1300MHz のニオブ単セル空洞では 274Wである。実際
に超伝導空洞の表面抵抗を測定すると、(1.1)式の抵抗の他に空洞の
表面状態に依存し冷却温度に因らない定数項 Rresがある。この Rresの
ことを残留表面抵抗と呼ぶ。Rresの値は現状技術で、5nW程度である。
                 R T R T R

S BCS res( , ) ( , )w w= +          　　  (1.3)

また、我々のニオブ製超伝導空洞では、2K で RBCS̃ 8nWである。超
伝導空洞の表面抵抗は両方合わせても 13nW程度である。一方、電
気伝導の良い銅材料を使った常伝導空洞の表面抵抗は、次の式から
計算出来て、

               　　   RS ( )w wm
s

=
2

         　　　     (1.4)

常温で 12mW程度である。ここで、sは銅の電気伝導率（3.77E-7/Wm）
であり、mは透磁率である。このことからニオブ超伝導空洞の表面
抵抗は銅空洞の 100 万分の１であり、非常に小さいことが分かる。
　高周波空洞では、表面抵抗による表面発熱のために高周波熱損失
が発生する（付録Ａ－１）。その量は、次式で計算できる。

                    P R H dSloss S SS
= ◊ ◊ ◊Ú

1
2

2               (1.5)

ここで、HS は空洞内表面の高周波磁場であり、式(1.5)は空洞内表面
での全表面積分である。この式から分かるように、超伝導空洞での
高周波熱損失は常伝導空洞の 100 万分の１程度である。液体ヘリウ
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ムを使って冷却する分、冷却効率が悪くなる（1/100:4.2K̃ 1/300:2K）
が、これを考慮しても尚、常伝導空洞の 1/1000 程度である。つまり、
超伝導空洞は常伝導空洞に比較して加速運転時の消費電力が極めて
小さい。また、高周波熱損出が少ないので大きな高周波エネルギー
を空洞内に蓄積できる。この結果空洞内に高い加速電界を発生させ
ることができ、加速器の小型化が可能である。例えば TRISTAN の
場合（CW 運転）では、常伝導空洞の 1MV/m に対して超伝導空洞
では 5MV/m（潜在能力としては 10MV/m）であった。超伝導空洞は
クライオモジュールに挿入されるので断熱部など多少余分なスペー
スが必要となるが、それを考慮しても尚、常伝導空洞の場合の 1/2
から 1/3 の長さで済む。

1.2 超超超超伝伝伝伝導導導導加加加加速速速速空空空空洞洞洞洞のののの応応応応用用用用ととととそそそそのののの将将将将来来来来
　1965 年にスタンフォード大学で銅空洞の内面に鉛めっきした超伝
導高周波空洞を使って電子を加速することに成功して以来［1-2］、
超伝導加速空洞はKEKのTRISTAN[1-3]、CERNのLEP-II[1-4]、DESY
の HERA[1-5]等、大型電子／陽電子衝突型シンクロトロンに応用さ
れた（HERA は現在も稼動中である）。これらのシンクロトロンで
は電子／陽電子ビームを加速し、また所定のエネルギーに達した後
には、ビームがリングの中で曲げられた時に放射光を発して失った
エネルギーを補給するために超伝導加速空洞（ニオブバルク空洞ま
たは銅空洞内面にニオブをスパッタリングにより付けたニオブ薄膜
空洞）が使われている[1-6]。これらの第一世代の超伝導空洞の応用
では運転加速電界は 5MV/m 程度であった。
　超伝導高周波加速空洞は電子／陽電子衝突型シンクロトロン以外
にも、CEBAF（現在は Jefferson Lab）の原子核実験用のリサ－キュ
レ－ション型超伝導線形加速器にも実用化されている[1-7]。また、
TESLA（TeV エネルギーの電子／陽電子衝突実験を行うリニアコラ
イダー）の実現を目指して、その試験加速装置として建設された
DESY の TTF(TESLA Test Facility)、自由電子レーザー発生用の線形
加速器などの応用がある[1-8]。
　また、超伝導空洞の特性をさらに発揮する注目すべき開発が最近、
ジェファーソン研究所の FEL グループにより成功している[1-9]。彼
等は、超伝導加速空洞に加速ビームを周回させ再度減速フェーズで
戻すことでビームエネルギーを回収し、そのエネルギーで後続のビ
ームを加速するエネルギー回収型リニアック(ERL: Energy Recovery
Linac)の開発に成功した。また、この方法ではビームを減速した後
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に低エネルギーで捨てることができるので、ビームダンプに伴う放
射線の問題を大幅に低減できる。これらの二つのメリットから次世
代の放射光光源の応用に向けてコーネル大学[1-10]や KEK で大型施
設への応用（ERL 放射光計画：5GeV 超伝導リニアック）の検討[1-
11]が始まっている。
　TESLA のような超伝導リニアコライダーでは、建設コストをでき
る限り抑えるために、加速器の長さを短くする必要がある。そのた
めに、第一世代の運転加速電界 5MV/m を 25MV/m（５倍）に向上
させる必要がある。TESLA では高価なニオブの消費量を減らすため
に空洞の周波数を上げ空洞の断面形状を小さくし、1300MHz の９連
ニオブバルク空洞の採用が決まっている。電子／陽電子重心衝突エ
ネルギーを 500GeV に設定した場合には、必要な空洞台数は 2 万台
となる[1-12]。最近の我々のグループの研究により、TRISTAN で開
発した電解研磨技術を適用することで 1300MHz のニオブ単セル空
洞で 40MV/m の高電界を発生させることに成功している[1-13]。
DESY/KEK との共同研究で DESY ・ TTF 超伝導空洞を電解研磨し
た結果、多くの空洞で 35MV/m の加速電界が達成されている[1-14]。
こうして、現状 33km のトンネルスキームでも 800GeV が展望でき
るようになって来た。また、ERL 放射光計画でも 1300MHz の９連
超伝導加速空洞の採用が検討されているが、ここでは、10～20MV/m
での完全 CW運転が想定されている。この場合、必要空洞台数は 300
台程度である。このように超伝導空洞の応用は益々大規模化してい
る。そのために空洞性能の高性能化、さらにこの高性能が信頼性よ
く得られること、製作費のコスト削減が最重要課題となっている。
本研究はこれらの課題の解決に超伝導空洞の性能にとって極めて重
要な表面処理の観点から取組むものである。

1.3超超超超伝伝伝伝導導導導空空空空洞洞洞洞のののの表表表表面面面面処処処処理理理理技技技技術術術術
　　　　本研究では、TRISTAN 超伝導空洞の表面処理技術をベースとし、
その中に残された課題の解決を目指す。そのためにまず、TRISTAN
超伝導空洞の表面処理技術について記述する。次に本研究で使う表
面処理技術全般について説明する。

1.3.1 TRISTAN超超超超伝伝伝伝導導導導空空空空洞洞洞洞のののの表表表表面面面面処処処処理理理理
超伝導高周波空洞の本格的な大規模長期運転は、1989 年に KEK
に建設された TRISTAN 超伝導空洞プロジェクトにより世界で初め
て実現した[1-15]。この加速器では 32 台の 508MHz の 5 連ニオブ超
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伝導空洞（図 1-1）が、各２台ずつ１台の横クライオスタットに挿
入され（図 1-２）、4.2K の液体ヘリウム温度で加速電界 5MV/m で
長期（10 年間）運転された。そして超伝導空洞の当時としての高性
能性・高信頼性が実証された［1-17］。

図 1-1．TRISTAN 508MHz ５連ニオブ超伝導空洞

  
図 1-2．TRISTAN超伝導空洞と横型クライオスタット[1-16]
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次に、TRISTAN 超伝導高周波空洞の製作法・表面処理法を示す。

機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨
　　　　１）720mm、肉厚 2.5mm の純ニオブの平板（RRR=150̃ 180）か
ら液圧成形法でハーフセルを成形し、２）その内面にバフ研磨によ
る機械研磨を行った（図 1-3）。
機械研磨を実施した第一の理由は、成形時にハーフセル内表面に
発生する傷・肌荒れを除去するためであった。第二の理由は、ハー
フセルの空洞表面粗さを揃えることが品質管理上重要であると考え
たためであった。電解研磨面の粗さは電解研磨前の初期表面粗さに
強く依存する（図 1-4 参照）。そのため全てのハーフセルを機械研
磨し初期表面粗さを揃えることで、電解研磨後の表面粗さを揃えた。

図 1-3．TRISTAN超伝導空洞で採用されたハーフセルのバフ研磨

　ニオブ板製作時の圧延ロールにより鉄等の異種金属がニオブ表面
に埋め込まれ、このバフ研磨でなお取り残されている可能性がある
と考え、３）バフ研磨したハーフセルを一晩塩酸溶液に漬けその後、
目視検査による錆検査を行った。これらの検査に合格したハーフセ
ルについて、４）その縁を機械加工（トリム）して正寸ハーフセル
を製作した。
そして、５）溶接面をトリクレン脱脂した後、デフォーカス電子
ビームを外側から当て赤道部を溶接し、単セル化した。ニオブは非
常に酸化性が強いので真空中での電子ビーム溶接以外に信頼ある溶
接法がない。補足に示すように、空洞に高周波電力を投入した時、
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図 1-4.　電解研磨面粗度への初期粗さの履歴

空洞赤道部で溶接シームを横切るように高周波表面電流が流れる。
溶接シームには溶接欠陥が存在する可能性がある。過去の超伝導空
洞の製作法の研究では、しばしばこの赤道部の溶接欠陥での局部発
熱が観察され、それが原因で加速電界が 5MV/m 以下に制限された
経緯がある[1-18]。こうした経験から TRISTAN では、６）単セル化
した後内面グラインダーで全ての赤道溶接シームをグラインド研磨
した。またセルの５連化作業では、単セルの片側アイリス部を電子
ビーム溶接してつなげて行くが、７）その溶接毎に内面グラインダ
ー装置でアイリス部溶接シームをも研磨した。更にビームパイプを
出来上がった５-セルに電子ビーム溶接する際にもそのシーム部を同
様に研磨し、５連空洞を完成した。

電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨
前述の機械研磨の後、図 1-5 に示す横型連続電解研磨法（図は L-
バンド空洞用）で空洞内表面を 80mm 研磨した。電解研磨法は、研
磨する金属を陽極に、適当な金属を陰極にして研磨金属の種類に適
した電解研磨液の中で電圧をかけて電気化学反応により研磨する方
法である。原理を図 1-6 に示す。この電気化学反応では被研磨金属
（ワーク）の表面に金属酸化物が形成され、研磨液がそれを溶解し
て研磨が進行する。ニオブの電解研磨液として濃硫酸（>95%）と
フッ化水素酸（46%）、それぞれ容量比 10：1 の混酸を使用する。
これは極めて危険な酸であり、安全性に配慮した作業環境が要求さ
れる。ニオブ空洞の場合、陰強には純アルミを使用する。過去には
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ニオブの電解研磨で現れる電流振動（図 1-7）が電解研磨の重要条
件と見なされていた[1-19]。電流が振動するのは、ワーク表面での
金属酸化物（抵抗膜）の生成による電流の減衰とその溶解による電
流の回復が繰返されるためである。この電流振動は電気化学反応生
成物の蓄積により次第に減衰する。振動を再び発生させるためには
電圧を切り、液を撹拌するかワークを揺動してその生成物を研磨液
に溶かしワーク表面から除去する必要がある。TRISTAN 以前には
この間欠電解研磨法（３分通電—３分液撹拌のくり返し研磨）で多
量電解研磨していた。そのような方法で研磨したニオブ空洞では電
解研磨中に多量の水素が吸蔵される結果著しい Q 値（付録 A－1）
の劣化を来すことが分かっている[1-20]。従来はこの吸蔵水素を脱
ガスするために 700℃以上の真空炉で空洞をアニールした。

図 1-5．TRISTAN超伝導空洞で開発された電解研磨法
（写真は L-バンド空洞用）



8

　
         
          ◯
    

図 1-6．ニオブの電解研磨

          
図 1-7．ニオブの電解研磨で発生する電流振動

＋＋＋＋

N
iobium

P
ure A

lum
inum

----

EP acid

H2SO4(>93%):HF(46%) = 10 : 1 V/V



9

電解研磨では陰極で発生する水素ガスが陽極のニオブ表面に付着
するとガス紋様（第５章図 5-3）ができる。空洞を縦に立てて電解
研磨した場合には、水素ガスの流れ跡がニオブ表面に形成される。
この問題を防ぐために KEK では陰極の回りをテフロンの布で囲み
（テフロンバッグ）、水素の拡散を防ぐ工夫が従来から行なわれて
来た。しかし、３連空洞をカソードバッグを使用して間欠電解研磨
した場合、発生水素ガスが上のセルになるほど積算され、もはやテ
フロンバッグでは防ぐことができず、空洞内表面に水素ガスの流れ
跡が観察された。空洞性能も十分ではなかった。この経験より水素
ガスの抜け易い横姿勢での電解研磨が開発された（図 1-5）。
　一方、水素吸蔵メカニズムでは、サイズの小さい水素陽イオン（H
＋）が重要な役割を担っていると考えられる。電解研磨で連続的に
電圧がかかっていればニオブ（陽極）に H＋は侵入し難いと予想さ
れる。TRISTAN 以前に使われていた間欠電解研磨では液撹拌時（電
圧を切る）に液中の H＋がニオブに侵入したと考えられる。こうし
た考察から連続電解研磨が水素吸蔵低減に有利であると期待された。

　　
図 1-8．ニオブの電解研磨条件［1-20］

（電流振動の発生しない場合でも滑らかな研磨面が得られる）
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　以上の背景から TRISTAN 超伝導空洞の開発期に横型連続電解磨
が開発された。特に、従来重要とされた電流振動条件に対する批判
的検討が加えられ、図 1-8 に見られるように電流振動の発生しない
場合でも滑らかで、光沢度のある研磨面が得られることが突き止め
られた。最終的に電流密度（Is=30̃ 100mA/cm2）、研磨液温(T=25̃ 35oC)
が最も重要な条件であることが突き止められた[1-20]。
　この新しい条件設定から最終的に横型連続電解研磨が開発された
（図 1-5）。始めに空洞を倒立可能なベッドの上に横置きにして陰
極パイプ（純アルミ）を通して空洞内に研磨液を供給する。液が空
洞の中心よりやや上のレベルまで達すると、研磨液は空洞両端の開
口部(オーバーフローポート)からテフロンチューブを介して重力に
よりリザーバタンクに戻る。タンクには熱交換器があり、電気化学
反応で温度の上昇した液を冷却する。液は再びポンプで空洞に供給
され循環する。電解研磨の間、空洞はゆっくり連続的に回転する。
この回転は緩やかな液撹拌を与え、電解研磨に必要な電流密度を確
保する。また、電圧は連続的に印加される。研磨中に陰極で発生す
る水素ガスは、テフロンバッグの中を通り両端開口部から容易に抜
けるように工夫されている。電解研磨が終わるとベッドを倒立して、
空洞内に残留する研磨液を抜いた後、洗浄工程にはいる。
　電解研磨の前段階で TRISTAN 空洞の内面はバフ研磨やグライン
ダー研磨されているので、その砥粒が埋め込まれている。この汚染
層を電解研磨で除去する際に使った研磨液をリザーバタンクに戻す
と研磨液、循環システムが汚染され、空洞のフィールドエミッショ
ンの発生を招く。８）これを防ぐために空洞内に研磨液を溜め込み
（循環しない）、横型連続研磨法で数ミクロン除去した後、その研
磨液を捨てる方法（プレ電解研磨と呼ぶ）を行った。このプレ電解
研磨の後に一旦空洞内を水洗した後、９）多量電解研磨を行った。
　TRISTAN 空洞の電解研磨では、水素について以上のように多く
の対策が取られたので水素吸蔵の問題が解決し、水素脱ガスのため
の高価な真空熱処理工程が省けると期待された。しかし、508MHz
単セル空洞を用いた試験では水素病が起こり、10）TRISTAN の全
ての超伝導空洞に真空熱処理が施された。当時としては TRISTAN
超伝導空洞の建設が迫り、水素病に関するそれ以上の追求を諦めざ
るを得なかった。この真空熱処理では工業炉を使用したために電解
研磨した空洞内表面が汚染され、11）これを除去するために少量の
仕上げ電解研磨を行った。
　TRISTAN 超伝導空洞では、32 台の内 28 台は最初の縦精密性能試
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験で仕様性能を達成した。残りの４台の内２台で性能が悪かったの
は、量産途中に発生したバフ砥粒による電解研磨システムの汚染が
原因であった。この問題が発生した後、すでに述べたプレ電解研磨
を実施しこの問題を回避した。最後の２台の性能不良は表面欠陥に
由来するものであった。この２台の空洞の欠陥除去・再処理により、
最終的に全ての空洞が仕様性能を達成した。TRISTAN 空洞の平均
の最大加速電界は
                   Eacc,max= 9.6±1.4MV/m
であり、目標性能の２倍に達した。この高電界性は当時、世界最高
であった。このように TRISTAN 超伝導空洞で非常に高信頼度で高
性能が得られた理由を考えると、１）機械研磨による内表面、電子
ビーム溶接部の欠陥除去、２）電解研磨による高品位の表面仕上げ
であると考えられる。
　既にのべたように、超伝導空洞の応用は益々大規模化することが
予想される。TRISTAN の表面処理法は空洞性能とその信頼性には
優れるものの煩雑であり高コストである。煩雑化の原因の一つは機
械研磨にある。簡単な機械研磨法を開発することが切望されている。
また、水素病の問題についてもまだ研究の余地が残されている。真
空アニールを省くことができればそれだけでも大きなコスト削減と
なる。

1.3.2 種種種種々々々々のののの表表表表面面面面処処処処理理理理のののの特特特特性性性性
　ここでは本研究でよく使う表面処理についてまとめておく。超伝
導空洞の表面処理では化学研磨、電解研磨が行なわれている。前者
が主流である。

１１１１））））化化化化学学学学研研研研磨磨磨磨のののの特特特特性性性性
化学研磨法は図 1-9 に示すように空洞内に研磨液を入れて化学エ
ッチングによりニオブ表面を研磨除去する方法であり、非常に簡単
である。しかし、図 1-10 に示すように研磨面の表面粗さは電解研磨
に比べて粗い。典型的な値としては、10 点平均粗さ（RZ）で 5mm
である。研磨液は硝酸（61%）、フッ化水素酸(46%)、リン酸(83%)
の混酸が使われる。硝酸は酸化剤として、フッ化水素酸は硝酸が酸
化して出来たニオブ酸化物を溶解するために、リン酸はエッチング
反応の速度調整（バッファー）用として使われる。その典型的な組
成容積比は HNO3：HF：H4PO3=1：１：１である。後で詳しく述べ
るが高純度ニオブ材で作られた超伝導空洞における水素病の発見以
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来、化学研磨でのニオブの水素吸蔵を少なくするために、低い温度
でかつリン酸の量を増やした研磨液（例えば 1:1:2）が使われるよう
になって来た。化学研磨の研磨速度の温度、組成依存性が図 1-11 に
与えられる。1：１：１の組成比の場合、常温（25℃）で片面当り
10mm/min 程度である。これは電解研磨に比べて 20 倍程度速い。

図 1-9．ニオブ超伝導空洞の化学研磨

図 1-10．ニオブの化学研磨で得られる典型的な研磨面
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図 1-12．ニオブの化学研磨面の粗さ

　一方、化学研磨面の粗さは、ニオブ材の結晶粒界の大きさに強く
依存し、そのコントロールが難しいと言う側面がある。図 1-12 は、
粒径の異なるニオブサンプルを予め機械研磨で表面粗さを調整した
後、化学研磨（1:1:1）で研磨量を増やしながら表面粗さを測定した
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結果である。初期粗さが小さいからと言って必ずしも最終研磨粗さ
が小さいと言うわけではない。これは粒径の違いによる。これは、
電解研磨と大きく異なる点である。従って、化学研磨の場合、ニオ
ブ材の粒径のコントロール無しには、多量化学研磨後の表面粗さを
コントールすることが困難である。

２２２２））））電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨のののの特特特特性性性性
　一方、電解研磨では研磨面は滑らかである。研磨面の典型的な SEM
像を図 1-13 に示す。また、電解研磨面の粗さには既に図 1-4 に示し
た通り初期粗さが履歴する。初期粗さが 3mm 以下であれば、50mm
の電解研磨で 0.5mm程度の表面粗さに到達する。

図 1-13．ニオブの電解研磨(100μm)面の SEM像

３３３３））））超超超超純純純純水水水水高高高高圧圧圧圧洗洗洗洗浄浄浄浄
　TIRISTAN 以後、空洞表面に残留するゴミ等が原因で起こるフィ
ールドエミッション対策として非常に重要な技術が開発されたこと
を指摘して置かなければならない。それは化学研磨や電解研磨した
後、超純水或いは純水の 80～100kg/cm2 程度の水圧のジェットシャ
ワーでニオブ空洞内表面を洗浄する方法である。その方法を図 1-14
に示す。これは、CERN で開発され、その後 KEK や Jefferson Lab
で実用化され、その有効性が確立された。KEK の装置を図 1-15 に
示す。この方法を使ってシリコンウエハー表面に残留するゴミが除
去された例を図 1-16 に示す［1-21］。
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図 1-14．超純水高圧水洗(HPR)の原理図 [1-21]

　　
図 1-15．KEKのクラス 1000 クリーンルーム内に設置された

HPR装置

TRISTAN 時の方法（ここでは電解研磨は電解研磨液への浸漬に置
き換えられている）とそれに高圧水洗を施した場合のトータルのゴ
ミの数を比較すると、高圧水洗でその数が 1/10 に減っていることが
分かる。この方法の採用以後、フィールドエミッションの問題は基
本的に解決された。本研究でも空洞を表面処理する場合には、超純
水高圧洗浄の使用を前提とする。
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図 1-16．超純水高圧洗浄によるゴミ除去効果（上：TRISTAN時の
洗浄処理法、下：それに超純水高圧洗浄を施した場合［1-21］）

４４４４））））水水水水素素素素脱脱脱脱ガガガガスススス真真真真空空空空熱熱熱熱処処処処理理理理
　　　　ニオブ材は化学研磨や電解研磨処理中に水素を吸蔵する。この水
素吸蔵のメカニズムを追求して、超伝導空洞の水素病の解決の道を
開拓することが本研究の後半のテーマとなる。本研究では水素脱ガ
スを目的とした前処理として真空熱処理（アニール）を行っている。
ここでは、この技術について述べておく。ニオブは酸化性が非常に
強い金属であり、水素脱ガスのためには、真空中での熱処理が必要
である。図 1-17 に KEK の工作センターの真空炉を示す。写真は、
水素脱ガスのために L-バンドニオブ超伝導空洞をチタン箱の中に入
れて真空炉内にセットするところを示す。チタン箱の回りをモリブ
デン板のヒーター、その外側を熱遮蔽版（ステンレス）が取り囲ん
でいる。最大 1300℃までの加熱が可能である。油拡散ポンプとメカ
ニカルポンプの組合せで排気し、加熱中の真空度は 10-6 トール程度
である。チタン箱は、ニオブより酸化性が強いチタンでニオブ空洞
を囲むことにより、残留ガスによるニオブ材の劣化をチタンゲッタ
－作用により緩和することを目的として使用している。図 1-18 に示
すように、ニオブ中に吸蔵された水素は、加熱温度 600℃程度で脱
ガスされる。本研究では、水素脱ガス処理として 750℃、3̃ 5 時間
の熱処理を選定している。
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図 1-17．KEK工作センターの真空熱処理炉

　　　　　　　図 1-18．真空熱処理温度と水素脱ガス［1-20］
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1.4電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨のののの高高高高電電電電界界界界のののの優優優優位位位位性性性性
　　　　本研究の目的は超伝導ニオブ空洞の高性能性が保証され、最も簡
単かつ低コストの表面処理を開拓することにある。そのために、
TRISTAN の総括から機械研磨と電解研磨の組合せ処理をベースと
して、コスト高なアニールを省きかつ水素病の問題を解決できる処
理法の開拓を企てた。しかし、本研究を始めた時点では電解研磨を
ベースとすることに確信が持てる状況ではなかった。また、1990 年
代に入り世界の色々な研究所で TESLA のための基礎研究が開始さ
れ、化学研磨で 20～30MV/m の高加速電界が出始めていた。簡単・
低コストという意味では電解研磨よりも化学研磨の方が優れている。
　我々のグループでは、電解研磨が TRISTAN 超伝導空洞の成功の
一つのカギであったかどうか統計性を含め再度調査した。その結果
を図 1-19 に示す。新しい３個の 1300MHz L-バンドニオブ空洞に化
学研磨を追加して最大加速電界を調べた結果、化学研磨した空洞で
は斜線が施された範囲の最大加速電界しか到達し得ないが、その空
洞を電解研磨するとその領域を超えて、高電界が得られた。

図 1-19．空洞性能についての電解研磨の化学研磨に対する優位性

　最近、このことに関してより明確な実験結果が KEK で得られた。
図 1-20 にその結果を示す。Saclay 研究所で製作された空洞を KEK
で電解研磨（50, 70mm）することで 36MV/m の高加速電界が得られ
た。その後、化学研磨(60,70mm)することで、24MV/m まで電界が低
化した。さらに電解研磨(50,50,50mm)を施すことで最終的には
40MV/m の高電界を回復した。この実験結果から電解研磨は、化学
研磨よりも高電界性に優れることが再確認された［1-22］。
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図 1-20．電解研磨の化学研磨に対する高電界優位性の
実証試験結果（KEK）
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図 1-21．複数の空洞での加速電界 40MV/mの達成（KEK）

同様の実験は、DESY/Saclay/CERN、KEK/Jefferson Lab の共同研究
でも確かめられた。図 1-21 に示すように電解研磨により KEK が唯
一多数の L-バント単セル空洞で 40MV/m の高加速電界達成に成功し
ている。
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1.5 本本本本研研研研究究究究課課課課題題題題とととと研研研研究究究究ププププロロロロセセセセスススス
　本研究の目的は TRISTAN 超伝導空洞の表面処理に於ける問題点
を解決することにある。すでに見たように、電解研磨の採用により
高電界が得られる。しかし、空洞内表面に存在する機械的表面欠陥
（ピット、スクラッチ、ボイド、溶接欠陥等）の除去を電解研磨の
みで行うのは非常な多量研磨となり現実的でない。そのような欠陥
は強力な機械研磨で除去することが望ましい。これは、TRISTAN
の経験でもある。しかし、機械研磨を採用することを考えた場合、
TRISTAN での機械研磨工程は煩雑かつ高コストである。そこで本
研究では電解研磨の前処理として、簡単かつ低コストの機械研磨を
開発することが第一番目の課題である。
　第二番目の課題は、その開発された機械研磨と電解研磨の組合せ
のみで表面処理を済ませ、現在の表面処理法を簡素化することであ
る。そのために TRISTAN では消化不良となっていた電解研磨にお
ける水素病の問題を再検討し、その完全解決の道を探る。水素病の
解決は、単にアニールを省くことによるコスト削減に留まらない。
空洞の機械強度の確保のためにもアニールを省くことは重要である。
また金属中の水素の問題は、水素脆性等金属における一般的な課題
であり、ニオブ（体心構造金属）の水素吸蔵メカニズムを追求する
ことで、こうした問題に寄与することができる可能性もある。
　本研究課題の詳細は次章以下に記述される。その概要を図 1-22 に
まとめる。第２章で簡単な機械研磨法としてバレル研磨法を開発し、
空洞性能測定によりその有効性を実証したことについて述べる。し
かしこの方法には、量産を考慮した場合に研磨速度が遅いという問
題がある。
　第 3 章ではその問題を解決するためになされた種々の試みについ
て述べる。最終的に遠心バレル研磨を開発し、この方法によりそれ
までのバレル研磨に比較し 20 倍の研磨速度の高速化に成功した。
また、空洞性能測定によりその有効性をも確認した。しかし、この
簡便な機械研磨法を適用しアニーフリーで空洞を処理した結果水素
病が発生した。
　第 4 章からは、電解研磨の水素病の問題に移る。ここでは水素病
及びニオブサンプルの水素分析について簡単に記述する。
　第 5 章では、電解研磨による水素病の問題を再検討し、真の水素
吸蔵プロセスを調査した結果について述べる。水素吸蔵は従来考え
られていた電解研磨中ではなく、機械研磨（バレル研磨）中に起る
ことが突き止められた。
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　第 6 章では、バレル研磨中の水素吸蔵は研磨時に使用する水の中
の水素であることを突き止め、水素原子を含まない研磨液を選定
（FC-77）することでこの問題を解決したことについて記述する。
また、その水素フリー遠心バレル研磨と化学研磨の組合せというア
ニールフリーの簡単な処理法を見つけたが、電解研磨との組合せで
は水素病が発生した。化学研磨では空洞の高電界領域での性能が保
証されないので、さらに電解研磨との組合せ処理の可能性を追求す
ることとした。
　第 7 章では、水素フリー遠心バレル研磨と電解研磨の組合せ処理
でアニールフリーでも水素病を起こさない処理法を発明した。化学
研磨の検討から定常的酸化プロセスの存在が水素吸蔵阻止に重要で
あることに気付き、電解研磨液に少量の硝酸を添加することで当初
の目的を達成したことについて述べる。
　第 8 章では、水素吸蔵のメカニズムについて議論を行う。また、
我々の開発した方法の一般的応用について述べる。さらに、今回の
開発が表面処理コストにもたらす効果についても述べる。
第９章でまとめを行う。
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簡簡簡簡便便便便なななな機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨（（（（ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨））））のののの開開開開発発発発

ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨のののの研研研研磨磨磨磨速速速速度度度度のののの高高高高速速速速化化化化（（（（遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨のののの開開開開発発発発））））

水水水水素素素素病病病病のののの再再再再検検検検討討討討（（（（真真真真のののの水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵ププププロロロロセセセセススススのののの発発発発見見見見））））

機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨のののの水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵防防防防止止止止策策策策のののの開開開開発発発発

［［［［機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨＋＋＋＋電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨」」」」のののの組組組組合合合合せせせせ処処処処理理理理にににによよよよるるるる水水水水素素素素病病病病防防防防止止止止策策策策のののの開開開開発発発発

機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨＋＋＋＋少少少少量量量量化化化化学学学学研研研研磨磨磨磨＋＋＋＋電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨 電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨液液液液にににに定定定定常常常常酸酸酸酸化化化化性性性性付付付付加加加加のののの発発発発明明明明

機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨＋＋＋＋電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨

[[[[簡簡簡簡便便便便なななな機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨＋＋＋＋電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨]]]]のののの

最最最最もももも簡簡簡簡素素素素化化化化さささされれれれたたたた表表表表面面面面処処処処理理理理法法法法をををを発発発発明明明明

高高高高性性性性能能能能性性性性・・・・高高高高信信信信頼頼頼頼性性性性・・・・低低低低ココココスススストトトト化化化化

　　　　　　図 1-22．本研究課題の進行の概要
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第第第第 2章章章章 簡簡簡簡便便便便なななな機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨法法法法のののの開開開開発発発発

2.1    機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨のののの重重重重要要要要性性性性とととと従従従従来来来来のののの機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨法法法法のののの問問問問題題題題点点点点
　前章で述べたが TRISTAN では電解研磨の前処理としてバフ研磨
による機械研磨、さらに電子ビーム溶接シーム部のグラインダー研
磨を行い空洞性能において高い信頼性を実現した。しかし、その方
法は煩雑かつ高コストであった。その理由は、バフ研磨は溶接され
た複雑形状な空洞に適用困難であり、ハーフセルにはバフ研磨、電
子ビーム溶接部の研磨にはグラインダー研磨と、バフ研磨とグライ
ンダー研磨の二つの機械研磨をしなければならなかったからである。
また、当時はデータ不足のためにバフ仕上げ粗さがオバースペック
であり、滑らかで光沢のある面を得るために 6 種類もの番手の研磨
が施された。1 枚のハーフセルのバフ仕上げに作業者が半日以上を
費やすという状況であった。溶接シームの研磨では特殊なグライン
ダー装置が開発された。こうしたことから機械研磨行程は非常に時
間がかかり、コスト高なものであった。今後機械研磨を併用するた
めには、簡便な機械研磨法を開発する必要があった。その方法とし
て、完成した空洞内面全体を研磨できる方法が最も簡単である。

2.2    ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨法法法法のののの提提提提案案案案
　バフ研磨に代わるより簡便な機械研磨として我々は、バレル研磨
法を試みた。通常のバレル研磨はバレル（8 角ないしは 6 角の樽）
の中に品物、研磨メディア、水、コンパウンド（研磨かすによる目
詰まりの解消、防錆などの目的で加える添加剤）を投入し、バレル
を回転させることにより品物のバリの除去や光沢出しをするもので
ある。我々の場合にはこれと異なり、空洞内に研磨メディアを入れ
て空洞を回転させて空洞内面を研磨する（図 2-1）。
　このバレル研磨は、研磨中には一切人手がかからず、前出のバフ
研磨に比較し以下の利点がある。

1）最終成形後一体となった複雑形状の空洞に適用できる。
そのため溶接シーム部を含めて空洞内面全体を一度に研磨
できる。

2）バフ研磨と異なり仕上がり面の作業者依存性が無く、一旦
研磨条件が定まれば、いつも同様の仕上がり面が得られる
ため品質管理が容易である。

3）赤道部では大きな高周波電流が流れる。この部分の欠陥が
空洞性能に大きく影響する。バレル研磨で赤道部で研磨速
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度最大であることはメリットである（赤道部で半径最大の
ため遠心力最大）。

図 2-1．バレル研磨

2.3    ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨のののの条条条条件件件件把把把把握握握握試試試試験験験験
バレル研磨の開発を始めるに際し、図 2-2 に示すように、先ず初
めにステンレス製モデル空洞（L-バンド単セル空洞）の赤道部内側
に取りつけたニオブサンプルを用い以下に述べる色々なパラメータ
を変えながら研磨速度を測定して、研磨条件の最適化を行った[2-1]。

図 2-2．ステンレス製 L-バンドモデル空洞と
これに取付けるニオブサンプル

2.3.1空空空空洞洞洞洞内内内内にににに入入入入れれれれるるるるべべべべききききメメメメデデデディィィィアアアア量量量量とととと回回回回転転転転速速速速度度度度のののの適適適適正正正正化化化化
PMG 社の粗研磨用のセラミック研磨メディア SGT を用いて空洞
内に入れるべきメディア量の適正値を検討した。研磨速度は回転速
度、水の量、コンパウンド等の他のパラメータとも相互に関連して

研磨メディア
水＋コンパウンド
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表 2-4.　バレル研磨面粗度
研磨メディア 研磨面粗度（Rz）［μm］備考
PV 3.8±0.4 粗研磨用
PW 2.3±0.4 仕上げ研磨用
PK 0.7±0.1 超仕上げ研磨用
SGT 3.3±0.4 粗研磨用

2.5    溶溶溶溶接接接接欠欠欠欠陥陥陥陥のののの著著著著ししししいいいい空空空空洞洞洞洞へへへへののののババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨のののの適適適適用用用用例例例例
赤道部は内側からの非貫通ビームで電子ビーム溶接している（付
録 A-3）。この溶接の際に電子ビームを絞り過ぎて空洞内面に溶接
欠陥（スパッタボール、溶接シームのオーバーカット）が発生した
のでバレル研磨を適用した。研磨前のスパッタボールを図 2-10 に示
す。溶接部には一部オーバーカットと、大きな物で 500μm 程度の
スパッタボールが赤道部よりアイリス部にかけて多数発生した。ス
パッタボールは空洞内面に溶着されているため、機械的に除去する
必要があった。スパッタボールを 1 つずつ除去するグラインダー研
磨に比較し、バレル研磨では一括して空洞内面を研磨でき簡便であ
る。この空洞をバレル研磨 76μm、化学研磨 5μm、電解研磨 10μ

図　2-10．　バレル研磨による溶接欠陥の除去
(上段左よりスパッタボール、6μｍ研磨後のアイリス部のスパッタボール、
16μｍ研磨後の赤道部のスパッタボール。下段左より 21μｍ研磨後の赤道部の

スパッタボール、21μｍ研磨後の赤道部の溶接部。）
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第第第第 3章章章章　　　　ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨のののの高高高高速速速速化化化化
　

 3.1 高高高高速速速速ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨へへへへのののの幾幾幾幾つつつつかかかかのののの試試試試みみみみ
　前章で述べた通り、バレル研磨により簡便な機械研磨法を実現す
ることができた。しかし、この方法では研磨速度が小さいという問
題がある。目安としている 30μｍの厚みを除去するのに約 10 日～
２週間を要する。この研磨速度の問題を改善するために、最初に行
った幾つかの試みを記述する。

3.1.1 揺揺揺揺動動動動ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨
　先ず初めに、研磨速度の高速化、とくにアイリス部での研磨速度
の向上を目的として、バレル研磨を揺動（振り子運動）するベッド
の上で行う揺動バレル研磨法を試みた（図 3-1）。研磨量を大きく
したいのは主として空洞の赤道部である。しかし、空洞のアイリス
部では表面電界が強く、この部分に欠陥があると電界電子の放出を
招き、フィールドエミッションによる空洞性能低下が懸念される。
従ってアイリス部の研磨も重要である。
　揺動バレル研磨(バレル回転速度：100rpm、メディア量：１kg、
研磨液量：500cc、揺動周期：60 秒、最大揺動角：19 度)により図 3-
2 に示すようにアイリス部の研磨速度が向上した。そして、空洞内
面の平均研磨量速度は 1割向上した（表 3-1）[3-1]。またこの揺動

図 3-1.　揺動バレル研磨法（Lバンド単セルを研磨中）
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3.1.2反反反反転転転転ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨
空洞を回転させてバレル研磨を継続すると、メディアの消耗によ
り発生する研磨かすにより研磨液の粘性が上がる。そして、研磨メ
ディアが空洞と同じ方向に回転を始め、空洞との相対速度が減少し、
研磨効果が失われることが分かった。この問題に対処することがバ
レル研磨速度の改善に繋がると考えた。空洞を反転させれば、慣性
でそのまま回転しようとする研磨メディアと空洞の間に摩擦力が働
き平均相対速度が向上するはずである。この反転運動を頻繁に行う
程その効果が上がると期待されるが、我々のバレル研磨装置ではマ
ニアル操作しなければならないので、取りあえず 10 分間毎に空洞
の回転方向を反転することを試みた。その方法で 72 時間連続研磨
し、従来法のバレル研磨の場合と比較した。尚、ここでではバレル
メディアとして GCT を使用した。実際には各方法で測定を 2 回繰
り替えし、その平均値を取った。結果を表 3-2 に示す。この場合の
研磨速度の向上は 2割程度であった。

表 3-2.　反転バレル研磨法による研磨速度
（回転速度 100rpm。値は 2回の実験の平均値）

バレル研磨方法 研磨メディア 72時間での空洞研磨量 研磨量比
従来法 GCT 1kg 19.9g（14.0μｍ） 1
反転バレル GCT 1kg 24.7g（17.4μｍ） 1.2

3.1.3 揺揺揺揺動動動動ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨とととと反反反反転転転転ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨のののの組組組組合合合合せせせせ
　上記二つの実験により、揺動、反転が研磨速度の向上に繋がるこ
とが分かった。そこでさらに、揺動と反転を同時に行った際の研磨
速度の変化を調べた。結果を表 3-3 に示す。実験条件はそれぞれ、
揺動については 3.1.1、反転については 3.1.2 と同じにした。揺動と
反転の双方の効果が加算され、研磨速度は 4割弱向上した（表 3-3）。

表 3-3.　揺動＋反転の効果（従来法は 2回行った実験の平均値）
バレル研磨方法 研磨メディア 72時間での空洞研磨量 研磨量比
従来法 GCT1kg 19.9g（14.0μｍ） 1
揺動反転研磨法 GCT1kg 27.8g（19.6μｍ） 1.4
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3.1.4 研研研研磨磨磨磨速速速速度度度度のののの減減減減衰衰衰衰とととと洗洗洗洗浄浄浄浄のののの効効効効果果果果
　以上の研磨速度の向上に関する実験を遂行する間に、バレル研磨
速度の時間的減小の問題が強く認識された。バレル研磨を継続する
に従って、研磨砥粒による研磨液の粘性の上昇、研磨砥粒の空洞内
表面への付着の進行、メディア形状の球状化等により、研磨速度が
減小して行く。この減小の程度を調べるためそれぞれ連続バレル研
磨時間で 1 日、2 日、3 日間の 3 種類を実施した。そして、この 3
つの結果の差分をとり、1 日当たりの研磨速度の変化を調べた。単
に研磨時間で割った平均研磨速度の比較よりは、この差分法のほう
がより敏感な結果を出すことができる。1 日当たりの研磨速度変化
の測定結果を表 3-4 に示す。実験には GCT メディア 1kg を用い、回
転速度は 100rpm で行った。この結果より、バレル研磨速度減衰の
ため、研磨効果が持続するのは 2日目までであることが分かった。
　尚、表中のメディア磨耗率とはメディア重量の減少率である。こ
れは重量減少分を当初の重量で割ったものである。

表 3-4.　バレル研磨時間に対する 1日当たりの
バレル研磨速度の減衰

研磨時間
[時間]

空洞研磨量重量
[g]

メディア磨耗率
[％]

1日当りの研磨厚み
[μm]

24 11.1 30.7 1日目：7.8
48 21.9 48.5 2日目：7.6
72 23.4 52.6 3日目：1.1

3.1.5　　　　研研研研磨磨磨磨液液液液のののの交交交交換換換換効効効効果果果果
　3.1.4 の実験結果で、研磨速度を減衰させる理由をより明確にする
ために、研磨液の砥粒による粘性の上昇の問題を調べた。従来法バ
レル研磨を 4 時間行う毎に研磨液を交換して、全研磨時間で 24 時
間研磨した場合と、同様に 8 時間毎に研磨液を交換し全研磨時間 24
時間の 2 つの実験を行い、最後に重量測定を行い 24 時間当りの研
磨速度、あるいは、メディアの消耗量を比較した。研磨液交換では、
研磨砥粒の混じった研磨液（コンパウンドを水で希釈したもの）を
抜き、新しい研磨液を空洞内に入れ、研磨を続行した。尚、この液
交換では空洞の内面洗浄及び研磨メディアの交換を行っていない。
試験結果を表 3-5 に示す。研磨液の交換により 15％研磨速度が向上
した。



42

表 3-5.　研磨液途中交換の効果
交換間隔

[時間]
合計研磨時間

[時間]
メディア量

[g]
空洞研磨厚み

[μm]
メディア磨耗率

[％]
4 24 1000 11.5 55
8 24 1000 11.2 48

交換無し 24 1000 10.0 37

3.1.6 化化化化学学学学ババババレレレレルルルル複複複複合合合合研研研研磨磨磨磨
上記のようにバレル研磨法を工夫することで、研磨速度の改善を
試みたが、精々 50%程度の向上しか期待出来ないことが分かった。
研磨速度を 10 倍以上向上させるには、バレル研磨に化学研磨を併
用することが有望である。化学研磨は、すでに見たように常温で約
10μm／分という大きな研磨速度をもつ。バレル研磨の研磨液を化
学研磨液に置き換えることで、そのような複合研磨が期待出来る。
しかし、通常の研磨液では反応が激し過ぎ、空洞の温度が上がり、
水素吸蔵等別の問題が起きかねない。ここでは、化学研磨液（47％
フッ酸水溶液：61％硝酸水溶液：85％リン酸水溶液を体積比 1:1:1
で混合）3に対して水を 1（体積比）とした希釈液を使用した。図 3-5
に示すように、揺動バレル研磨装置を利用して行った。

図 3-5．　化学バレル複合研磨法
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レル複合研磨（30μｍ）と高圧純水洗浄で仕上げた空洞の最初の測
定結果が図 3-8 である。最大加速電界 16.6MV/m という悪い結果で
あった[3-1]。この測定後、空洞内面を検査したところ空洞赤道部内
面に 0.6mm 程度のピットが確認された。このピットをグラインダー
で除去して平滑にし電解研磨 30μm、純水高圧洗浄をした後再度性
能測定を行った。この結果を図 3-9 に示す。この少量研磨では最大
加速電界 17.1MV/m と性能は回復しなかった。

　
図 3-7．化学バレル複合研磨を施したニオブ研磨面

1 09

1 010

1 011

0 5 1 0 1 5 2 0

Q
0

E
acc

 [MV/m]

図 3-8．　化学バレル複合研磨を行った空洞の性能

50μm
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図 3-9．電解研磨による性能回復試験

3.2 機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨高高高高速速速速化化化化のののの実実実実現現現現（（（（遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨：：：：CCCCBBBBPPPP））））
3.1 節に示したように、バレル研磨の研磨速度の改善のために色々
な方法を試みたが、効果的な方法が見つからなかった。しかし、そ
の経験から次の重要なことを理解できた。回転運動中の揺動、反転
といった運動が研磨速度向上に重要である。また、メディアは 2 日
程度で磨耗し、それ以上の長時間研磨では効率的な機械研磨は期待
出来ない。こうした理解に立って改めて文献調査を行った結果、遠
心バレル研磨技術が非常に有望な方法であることに気付いた［3-1］。

3.2.1　　　　遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨法法法法のののの原原原原理理理理

図 3-10.　空洞の遠心バレル研磨

ターンテーブル
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遠心バレル研磨法では図 3-10 に示すように 2 つの方向の異なる回
転運動：自転（中心から外れた位置に空洞を取付けたターンテーブ
ル上での空洞の回転）と公転（自転と逆方向のターンテーブルの回
転）を組合わせ、メディアと空洞内表面の摩擦力を大きくすること
により高速研磨が可能である。
公転:自転=1:-1 の場合の空洞及び空洞内の研磨メディアの運動を
図 3-11 に示す（自転:公転=1:-1 の場合）。大きな円が公転の軌道を、
黒丸が空洞の特定の点を示す。装置の外から見ると空洞は常に同じ
方向を向いている。一方研磨メディアは遠心力により常に公転の外
側にある（回転速度を充分速くし、重力より遠心力の方が大きくな
るようにする。例えば後出の空洞用遠心バレル研磨装置では空洞壁
までの半径 40cm、160rpm であり、遠心力が重力の 11 倍である。）
黒丸で示した空洞内面の特定の点から見ると図 3-11 の下図の通り、
大きな遠心力で押付けられた研磨メディアが公転の都度その点を 1
回通過する。即ち大きな垂直抗力により大きな摩擦力が得られる。

図 3-11.　遠心バレル研磨での空洞と研磨メディアの運動

メディ
アの相

対的運
動方向

メディアにかかる遠心力
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3.2.2　　　　遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨のののの予予予予備備備備試試試試験験験験
　TKX 社の協力を得て、既存の遠心バレル研磨装置 TKC-40 で遠心
バレル研磨試験を開始した。この装置では L バンドニオブ空洞を装
着するだけの装着幅がないので、ニオブパイプ（直径 76mm、長さ
149mm）を被研磨物とした（図 3-12）。これはほぼＬバンド空洞の
ビームと同じ寸法である。通常、バレル研磨ではビームパイプ部は
殆ど研磨されない。しかし、研磨速度の大幅な向上を見込んでこの
ニオブパイプでの試験を行った。始めに従来のバレル研磨法と遠心
バレル研磨法でのビームパイプの研磨速度を比較した。結果を表 3-
6 に示す。回転速度は従来のバレル研磨と比較するため 100rpm とし
た。

図 3-12.　ニオブパイプの遠心バレル研磨

研磨メディアには仕上げ研磨用のプラスチックメディア PV（PMG
社）70g を用い、24 時間連続研磨した。遠心バレル研磨の条件は、
空洞自転速度 100rpm（自転:公転=1:-1（マイナス記号は反対方向の
回転であることを示す））で、他は従来法のバレル研磨の条件に合
せた。

表 3-6．　遠心バレル研磨の効果
（従来法の値は 3回の測定の平均値）

研磨方法 研磨厚み［μm］研磨速度比
従来のバレル研磨 2.7 1
遠心バレル研磨 4.6 1.7

試験結果を表 3-6 に示す。本来研磨しづらいビームパイプでも遠
心バレル研磨で 1.7 倍の研磨速度の向上が確認できた[3-2]。実際の
空洞はこれよりも直径が大きいため研磨メディアが空洞内壁に押し
付けられる遠心力がより大きくなる事から、この方法が実用上有効
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であることが予測された。

3.3 研研研研磨磨磨磨メメメメデデデディィィィアアアアのののの選選選選定定定定（（（（GCT））））
専門メーカーのアドバイスで、研磨速度の高速化のためには研磨
メディアの選定が極めて重要であることが分かり、遠心バレル研磨
の開発に当たり、研磨メディアの再検討を行った。また空洞回転速
度に関してもメーカーのアドバイスに応じて 120rpm に上げた。前
節の被研磨物であったニオブパイプを用いて表 3-7 に示す各種メデ
ィアを用い、研磨速度と仕上がった研磨面の粗さを測定した。結果
を図3-13に示す。炭化硅素を砥粒とした粗研磨用メディアGCT（TKX
社製）で研磨速度が最大で 16μｍ／24 時間であったが、粗さも約 10
μｍと最大であった。研磨メディア PLD はダイヤモンドの砥粒を
プラスチックで固めたものである。GCT を用いた場合を上回る高速
研磨を期待して試作いただいたがダイヤモンドとプラスチックの接
着に問題があり、研磨速度は GCT を使用した方が大きかった。同
じ遠心バレル研磨法では GCT を用いた場合に PK 及び PV を用いた
場合に比較し 10 倍近い研磨速度が得られた[3-2]。ただし、このＧ
ＣＴメディアを通常のバレル研磨法に用いた場合には、表 3-8 に示
すように、PV を用いた場合と研磨速度に殆ど差がなかった。ここ
では各メディアの体積が等しくなるようにして比較している。尚、
双方のメディアとも、この 700cc のメディア量で研磨速度最大であ
った。

表 3-7．　調査した研磨メディアの種類
media shape size [mm] abrasive bond manufacturer
MXB sphere diameter 6 alumina ceramics TKX
SPT prism 6x6 bauxite ceramics TKX
VRT prism 10x7 alumina ceramics TKX
PLD cone 10x10 diamond polyester TKX
GCT prism 12x12 silicon carbide ceramics TKX
PV cone 10x10 alumina polyester PMG
PK cone 10x10 alumina polyester PMG
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図 3-14.　GCTメディア（粗研磨用）のみを用いてバレル研磨
した空洞の性能

研磨を行う場合、仕上げメディアで滑らかに仕上げず粗研磨のみで
よいことが分かった[3-2]。ただし遠心バレル研磨を行った場合には
従来法のバレル研磨の場合に比較して研磨面粗度が倍になるため、
遠心バレル研磨でも仕上げ研磨が不要とは限らない。この問題につ
いては７章で後述する。

3.5 遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨にににによよよよるるるる高高高高速速速速研研研研磨磨磨磨
3.4 節で述べた通り、借用した遠心バレル研磨装置には実際の空
洞が納まらなかったために、ニオブパイプで研磨試験を実施した。
その結果、研磨速度の高速化に大きな期待が持てた。空洞で高速研
磨が可能なことを確認するため L バンドニオブ単セル空洞の両端を
放電加工で切断し、遠心バレル研磨装置に装着できる様にし実験を
行った（図 3-15）。
ここで更なる研磨速度の向上を期待して空洞回転数を 140rpm に

上げた。4 時間及び 8 時間の 2 種類の連続研磨を GCT メディア量を
空洞体積（3.4 リットル）の 2/8 から 4/8 まで変化させ実施した。結
果を図 3-16 に示す。研磨量はメディア量が空洞容積の 3/8 の量のと
きに最大であった。研磨厚みは４時間で平均 17μm であった。従来
の研磨速度 8μm／24 時間と比べて 12 倍に向上した[3-3]。しかし、
同条件で 8 時間遠心バレル研磨した場合の研磨厚みは 25μｍであり、
研磨厚みは必ずしも研磨時間に比例しないことが確認された。これ
は後で述べるように研磨メディアの磨耗が関係している。
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バンド 3 連空洞まで研磨可能な遠心バレル研磨装置を製作した。そ
の外観を図 3-20 に、これに空洞をセットしたところを図 3-21 に示
す。3.5 節の試験に見るように、自転速度（装置の設計上、自転速
度：公転速度=1:-1）に関してまだ改良の余地があると思われたので、
この装置では最大 180rpm の設計にした。この装置で回転速度に関
し試験した結果 160rpm 程度で研磨速度が最大になることが分かっ
た。

図 3-20.　Lバンド空洞用遠心バレル研磨装置

図 3-21.　遠心バレル研磨装置にセットされた単セル空洞
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図 3-22.　遠心バレル研磨装置の回転機構
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図 3-23．新しい遠心バレル研磨装置による空洞の性能

ここで遠心バレル研磨装置の回転機構について簡単に説明する。
中心軸とそれに固定されたギア C は回転しない。中心軸の周りを回
転するターンテーブル F上に遊星ギア A、Bの軸が固定されていて、
A，B は各自の軸の周りを自由に廻る事が出来る。図 3-22 にターン
テーブル F が 1/4 回転した場合についてギア位置の変化を比較して
示す。ギア B はギア C に駆動されて運動し、ギア A はギア B に駆
動されて運動する。ギア A、C のギア比が等しいため、外部から見
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　空洞に適用できる遠心バレル研磨システムの開発によりバレル研
磨速度は 10 倍以上向上し、30μm の機械研磨が 4 時間でできる
ようになった。

　また、遠心バレル研磨をＬバンド単セル空洞に適用し空洞として
の性能に問題がないことを確認した。
この遠心バレル研磨を 3 連空洞に適用し、研磨速度にセル毎のバ
ラつきがないこと、単セル空洞の場合に較べ研磨速度の減少が無
いことを確認した。

3）アニールを省いた遠心バレル研磨と電解研磨の組合せ処理では
水素病が発生した。遠心バレル研磨と電界研磨の単純な組合せで
は十分な空洞性能が確保できない。

参参参参考考考考文文文文献献献献
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[3-3] T. Higuchi et al., ”APPLICATION OF CENTRIFUGAL BARREL POLISHING
TO A NIOBIUM SUPERCONDUCTING CAVITY”, Proceedings of the 25th

Linear Accelerator Meeting in Japan, 329-330(2000)
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第第第第 4章章章章    水水水水素素素素病病病病
　前節最後で我々の目指すアニールフリーの表面処理法を試み、残
念ながら水素病に直面した。次章以後、この水素病の完全解決を目
指した研究について述べる。本章ではその準備として水素病につい
ての予備知識を与える。また、以後の章で用いる我々の水素病の評
価方法、ニオブ中の水素ガス分析法、さらに表面欠陥での水素のト
ラッピング等について述べる。

4.1 水水水水素素素素病病病病ととととはははは
 水素を吸蔵した高純度ニオブ製の加速空洞が、100K 付近の温度
領域に長時間（10 分以上）晒されると、ニオブ中に固溶状態として
存在する水素が相転移を起こし、ニオブと結合してニオブ水素化物
を形成する。このニオブ水素化物は低質の超伝導体（Tc、Hc 共に小
さい）であるために、極低温で付加的表面抵抗が超伝導空洞に発生
し、Q 値が著しく低下する[4-1]、[4-2]。この現象を水素病と呼んで
いる。

4.1.1化化化化学学学学研研研研磨磨磨磨ににににおおおおけけけけるるるる水水水水素素素素病病病病のののの発発発発見見見見
　図 4-1 は、高純度ニオブを使った超伝導空洞を化学研磨した場合
に観察された水素病の初めてのシステマティックな実験結果である。
尚、吸蔵水素量にもよるが、一般的には水素病はリアクターグレイ
ドのニオブ材では起こりにくい。そのような材料では酸素等の格子
間不純物を多く含んでおり、溶存水素は危険温度領域で酸素と結合
し、ニオブ水素化物を形成しないからである。1990 年代に化学研磨
に於ける水素病が発見された理由は、ニオブの純度が向上し RRR
の高い高純度ニオブ材が入手可能となり水素病が顕著になったため
である。
既に述べたように、電解研磨での水素病は、リアクターグレイド
のニオブ材の頃から顕在し、化学研磨による水素病の発見以前でも
よく知られていた（1980 年代）。しかし、当時は水素病が冷却速度
に依存することまでは理解されていなかった。特に、液体ヘリウム
が高価な日本では、液体ヘリウムの消費量を減らすために一晩かけ
て液体窒素による空洞予備冷却を行いその後、液体ヘリウムで冷却
するプロセスが取られた。その結果、空洞がその予備冷却時に長時
間危険温度に曝されたために水素病の問題が顕在化したと考えられ
る。
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する現象と似ている。図 4-4 にニオブ-水素系の相図を示す。190K
以上では、ニオブ中の水素(比較的微量)はα+β相として溶解してい
る。温度が 150K 程度になるとそれがε相に沈澱する。このε-NbxHy
は低質の超伝導体（Tc,Hc 共に小さい）であり、そのために表面抵抗
が増加したり、低い RF-magnetic field でクエンチしたりする。

                   図 4-4．ニオブ-水素系の相図

4.1.5    現現現現在在在在のののの水水水水素素素素病病病病対対対対策策策策
 

図 4-5.　真空熱処理（アニール）による水素病からの回復
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ニオブ空洞に吸蔵された水素は 600℃以上の温度の真空熱処理（ア
ニール）により容易に脱ガスされ、水素病は解消する。図 4-5 は、
水素病を起こした空洞で 750℃x5 時間の熱処理により水素病が解消
された例である。

4.2本本本本研研研研究究究究ででででのののの水水水水素素素素病病病病のののの評評評評価価価価法法法法
我々は後の調査で表面処理毎に水素病の有無を調べるが、この水
素病の評価は次のような方法で行う。空洞を最初、300K から 4.2K
の間を急冷冷却し（約 45 分）、その後液体ヘリウム温度を 4.2K か
ら 1.5K まで冷却しながら超伝導ニオブ空洞の表面抵抗の温度依存
性を測定する。そして、その温度依存性を次式でフィットして残留
表面抵抗 Rresを求める（付録 A-4）。

R A
T

e R
S

O

Bk T

res= ◊ ◊ +
-w 2 D

また、高電界性を調べるために 1.5K 付近で Q-Eaccカーブを測定し、
Q 値の高電界依存性を測定する。これらの測定の後、空洞を 100K
付近に昇温し、その温度付近で 16 時間保持する。そして、再び 4.2K
まで急冷した後減圧して更に 1.5K まで冷却して Rres の測定、高電界
の測定を行い、100K 保持による Rresの増分を用い水素病を評価する。

4.3    ニニニニオオオオブブブブ中中中中のののの水水水水素素素素濃濃濃濃度度度度のののの測測測測定定定定法法法法
我々は後述の研究の中で、水素吸蔵メカニズムについて調査する
ためニオブサンプルを色々な方法で処理し、そのサンプル中の水素
を溶融ガス分析法にて分析した。ここではそのためのニオブサンプ
ルの試料作りと水素濃度の測定法について述べる。

4.3.1    テテテテスススストトトトササササンンンンププププルルルルのののの製製製製作作作作
L バンド空洞製作用の材料と同じニオブ板材（RRR=200、厚み
2.5mm、東京電解製）を用いて以下の手順でニオブサンプルを製作
した。ニオブサンプルの製作法は実験目的に応じて異なる。

 (A)放放放放電電電電加加加加工工工工にににによよよよるるるる水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵をををを調調調調べべべべるるるる場場場場合合合合
1）ニオブ板材の真空アニール（750℃、3 時間）
2）放電加工でのニオブサンプルの切出し
3）空気中で乾燥後、試験管中に純窒素ガスを導入し封入
4）ニオブサンプルの水素分析（外注）
ここで、1）は予めニオブに含有する水素を除去するために行った。
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3）は処理以後のニオブサンプルに空気中から水素が入ることを懸
念して行った。

 (B)色色色色々々々々ななななププププロロロロセセセセススススにににによよよよるるるる水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵をををを調調調調べべべべるるるる場場場場合合合合
1）放電加工でのニオブサンプルの切出し
2）化学研磨液（46％沸酸:61％硝酸:85％燐酸=1:1:1（体積比））
　　で酸洗いして酸化膜を除去
3）真空アニール（750℃、3 時間）
4）色々な処理
5）空気中で乾燥後、試験管中に空気を純窒素ガスで置換し封入
6）ニオブサンプルの水素分析（外注）
2）は、放電加工中、加工面に酸化膜や水素化物ができるのでそれ
を除去するため、また次の熱処理でニオブ材の表面汚染が拡散して
材料劣化を起さないようにするために行った。3）は放電加工時に
水素がニオブに吸蔵されることが分かったので、後の処理にその影
響がでないようにするために行った。

4.3.2    ニニニニオオオオブブブブササササンンンンププププルルルルのののの水水水水素素素素濃濃濃濃度度度度のののの測測測測定定定定法法法法
ニオブサンプルの水素濃度の測定は、外部の専門メーカーに委託
した。分析装置の写真を図 4-6 に示す。図の堀場製作所の水素分析
装置 EMGA-621W 或いは LECO 社の水素濃度分析装置 RH-404 によ
り測定したが、その分析手順は以下の通りである。

0）金切り鋏でサンプルを炉に入るよう細かく切断し 0.2g 入れる。
1）サンプルを加熱して溶解し、このとき出て来たガス成分を純ア
    ルゴンに混ぜて流し出す。
 2）1）のガスから固形物成分を除去する。
 3）2）のガスから CO２、O２、H２O、N２を除去する。
 4）導入したアルゴンガスと H２を含んだ 3）のガスの熱伝導率の
　　比より H２の含有量を求める。

　従って、この方法で求められる水素濃度はバルク全体での平均値
図である。サンプルに吸蔵された水素の分布位置についての情報を
得るためには、別の方法を考える必要がある。
尚、真空焼鈍にて脱ガスしたサンプルの水素濃度は 1ppm 以下で

あった。メーカ－の保証する測定精度は 2ppm である。経験的には
1ppm での再現性はある。1 回の測定で必要なニオブの量は 0.2g で
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ある。我々の分析では、各々の処理に対して、0.2g の分析を 10 回
くり返してもらい、その平均値と標準偏差を見た。

 4-6.　金属溶融水素濃度分析装置（東京電解株式会社）

4.3.3　　　　ササササンンンンププププルルルル厚厚厚厚みみみみとととと分分分分析析析析感感感感度度度度
　表 4-1 上段は、750℃x５時間の真空熱処理でニオブ板（RRR=200、
厚み 2.5mm）を処理し、水素を完全に脱ガスした後、放電加工（EDM）
で切断して作ったサンプルの水素分析結果である。5.2ppm の吸蔵水
素が検出された。表 4-1 下段は、同時に製作した他のニオブサンプ
ルを 750℃x3 時間の真空熱処理した場合の水素分析結果であり、
0.5ppm であった。アニールにより確かに水素が除去されている。上
段のサンプル中の吸蔵水素は、EDM 切断中に入ったものと推察さ
れる。

表 4-1.　真空焼鈍による水素の脱ガス（データは 2回測定の平均値）
サンプル 水素濃度［ppm］
EDMニオブサンプル 5.2
上記サンプルを真空焼鈍（750℃、3 時間） 0.5
サンプル寸法：厚さ 2.5mm、幅 10mm、長さ 10mm

EDM 切断中にニオブに吸蔵される水素量は、その切断面から侵
入すると考えられる。切断条件、切断面積が同じであれば、その切
断面に垂直なサンプル厚さに関係なく同じ量の水素が侵入するはず
である。そこで、そのサンプル厚みを色々変えて切断してそのサン
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プル中の水素分析をした場合、サンプルのバルク全体の平均水素濃
度（金属溶融水素分析結果）はサンプルの厚みに逆比例した結果と
なるはずである。つまり、EDM 切断面を介して侵入する水素につ
いては、金属溶融水素分析法の分析感度は侵入面に垂直なサンプル
厚みに強く依存すると予想された。このことを調べるために、我々
は水素脱ガスしたニオブ板を EDM で色々な厚さに切断して、その
水素濃度を測定した。結果は予想通り水素濃度がテストサンプルの
厚みに逆比例するものであった（図 4-7）[4-3]。ここで、テストサ
ンプルの水素濃度は厚みに逆比例する成分と厚みに依存しない一定
成分の合計であった。前者は EDM 面からの水素吸蔵を強く示唆し
ていると思われる。また後者は厚みに比例した水素吸蔵量があった
と考えれば説明がつき、EDM 面以外からも水素吸蔵があったこと
を示唆していると考えられる。この結果については 8 章で再度議論
する。
この試験以後、表面からの水素吸蔵調査の感度を上げるためにサ
ンプル形状を厚み 1mm ないし 0.5mm、幅 2.5mm の細長い棒状に切
換えた。その結果水素濃度の感度が凡そ 10 倍に向上したと推測さ
れる。

図 4-7．ニオブサンプルの水素濃度の厚み依存性
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第第第第 5章章章章    電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨にににに於於於於けけけけるるるる水水水水素素素素病病病病のののの再再再再検検検検討討討討
　我々は遠心バレル研磨と電解研磨のみの組合せ処理で、その後の
真空熱処理を省いたアニーフリーの表面処理法を開発しようとして
いる。そのためには、3.9 節で直面した水素病の原因である水素吸
蔵が、どのプロセスで起こったかを調べる必要がある。従来の経験
ではそのプロセスは電解研磨にあると推測されている。ここでは、
TRISTAN の超伝導空洞の R&D で開発された横型連続電解研磨工程
での水素吸蔵を詳しく再検討する。

5.1 横横横横型型型型連連連連続続続続電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨法法法法ででででのののの水水水水素素素素病病病病のののの起起起起ききききなななないいいい例例例例のののの発発発発見見見見
従来、電解研磨中に水素吸蔵が起ると考えられてきた。TRISTAN
の R&D 期にも横型連続電解研磨（以下、電解研磨と略記する）で
水素病を調べる実験が行われ、実際に水素病が観察された経緯があ
る[5-1]。しかし、その時は空洞の製作は企業に外注していたため、
製作工程まで十分に管理できなかった。つまり、ニオブ空洞の水素
吸蔵の真のプロセスを見つけ出すには、電解研磨だけに焦点を当て
るのではなく、より広い視野が必要である。幸い L バンド単セル空
洞は KEK 所内製作が可能で、製作プロセスを全て管理した上で電
解研磨の水素病を調べることができる。
まず、所内製作で L バンド単セル空洞を製作した。東京電解の
RRR=200 の 2.5t、280fのニオブ板から、深絞り成形法（TRISTAN
では液圧成形）でハーフセルをプレス成形した。それを正寸トリム
加工し、ハーフセルを製作した。赤道部とアイリス部の溶接部分を
化学研磨で片面 10̃ 20mm 研磨し、そのあと赤道部の電子ビーム溶
接、ビームパイプの電子ビーム溶接を行った。電子ビーム溶接は赤
道部はデフォーカスビームによる内面溶接、ビームパイプは外面貫
通ビーム溶接である。赤道部溶接シームは勿論、ハーフセル内面に
は一切の機械研磨を施さなかった。この空洞に横型連続電解研磨を
約 25mm ずつ追加し、空洞性能を測定して水素病の有無を調べた。
水素病の判定は 4.2 節に述べた方法で行った。図 5-1 にそれぞれの
電解研磨量について、急冷測定と 100K に曝した後での残留表面抵
抗の差を示す。この差が水素病の程度を意味する。合計 200mm 以上
を研磨除去した後でも有意な差が観察されず、水素病が確認されな
かった[5-2]。多量電解研磨で水素病が起きない例が見つかった。ま
た、この時最大加速電界を測定したところ、赤道部で約 200μm の
電解研磨により 40MV/m の非常に高い加速電界が達成された（図 5-
2）。
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図 5-1.　多量電解研磨の後で水素病が観察されなかった例
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図 5-2.　多量電解研磨量と最大加速電界
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5.2 電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨でででで可可可可能能能能なななな水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵ププププロロロロセセセセススススのののの把把把把握握握握
　上記の結果は、予想されたものと全く異なる。電解研磨は場合に
よっては水素吸蔵を起さないことを示す例であり、我々の機械研磨
と電解研磨を組合せたアニールフリーの表面処理の開発に光明を与
える結果である。そして 4.10 節で起こった水素病の原因は、電解研
磨よりも遠心バレル研磨にあると推論される。しかし、その問題に
進む前に、ここでは電解研磨自体の水素吸蔵プロセスについて詳し
く調べておくことにする。
電解研磨中の水素吸蔵に関して、以下の可能性が考えられる。1）
電解研磨中、ニオブ空洞（陽極）に電圧が印加されていない状態で
研磨液に浸っている時（研磨液から H+の侵入）、また 2）その時の
研磨液の温度効果、3）昔の間欠電解研磨（3 分通電-3 分撹拌）、4）
陰極カソードバックの効果。これらの効果を L バンド空洞を使って
調べた。結果を表 5-1 にまとめる。まず、リファレンスになる空洞
性能として、急冷による空洞の残留抵抗（5.8nW）と 100K に曝した
後の残留抵抗(6.1nW)を測定して水素病が無いことを確認した。ここ
で我々の表面抵抗の測定精度は 0.5nW程度である。

5.2.1 30℃℃℃℃電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨液液液液３３３３時時時時間間間間浸浸浸浸漬漬漬漬にににによよよよるるるる水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵
上記の電解研磨で水素病を起さなかった空洞内に電解研磨液を満
たし、その液温度を 30℃にキープして 3 時間浸漬した。3 時間の設
定は、昔の間欠電解研磨法で空洞内面を 100mm 研磨する場合、6 時
間の電解研磨時間を必要とし、その中で空洞は半分の時間（3 時間）
は撹拌のために電圧をかけない状態である。浸漬時間は、昔の間欠
電解研磨を意識して決めた。この場合、急冷による残留表面抵抗は
5.4nWで、100K に 16 時間さらした後での残留表面抵抗は、6.3nWで
0.9nWの増加が観察された。有意な増加と見なされるが、この程度
では水素病の発生とは呼べない。従って、30℃の研磨液浸漬では水
素吸蔵の大きな原因とはならない。

5.2.2　　　　電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨液液液液浸浸浸浸漬漬漬漬ででででのののの液液液液温温温温効効効効果果果果
　電解研磨液浸漬時の液温が水素病にどの程度影響するかを調べる
ために、同じ空洞を使って液温を 45℃に保持して同様の実験を行っ
た。急冷と 100K に曝した後での残留表面抵抗の差は 6.8nWと有意
な増加を示し、水素病の兆候を来した。この水素病による Q 値の劣
化分は、3.7x1010である。
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5.2.3　　　　吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵水水水水素素素素のののの表表表表面面面面トトトトララララッッッッププププ
電解研磨液浸漬で吸蔵された水素がニオブ表面付近にトラップさ
れているかどうかを調べることは、その対策においても非常に興味
のあるところである。もし、表面付近にトラップされていれば、今
や水素吸蔵を起こさない電解研磨でその層を除去することによって、
空洞を水素病から回復させることができるかも知れない。前節で述
べた 45℃で電解研磨液に浸漬して軽い水素病を示した空洞に横型連
続電解研磨で 33mm を施して水素病の変化を調べた。急冷と 100K
に曝した後での残留表面抵抗の変化は 2.5nWであり連続電解研磨前
の結果より水素病による表面抵抗の増加分は 4.3nW減少した。この
ことは、45℃の研磨液への浸漬で吸蔵された水素の多くは表面から

表 5-1.　電解研磨での水素吸蔵プロセス
Rres and DR res [nW］
after and before keeping at 100 K for 16 hr
before
the surface treatment

after
the surface treatment

R res before
keeping at 100 K

R res before
keeping at 100 K

Surface
treatment

R res after
keeping at 100 K

DR res

R res after
keeping at 100 K

DR res

D (DR res)

Difference of
level
of hydrogen
Q-disease

5.8 5.4dipping in30 °C
EP solution
for 3 hr

6.1

0.3

6.3

0.9 +0.6

(increased
a little)

5.4 4.5dipping in45 °C
EP solution
for 3 hr

6.3

0.9

11.3

6.8 +5.9

(increased)
4.5 5.7continuous EP

30 °C for ~1.5 hr
(33 mm)

11.3

6.8

8.2

2.5 -4.3

(decreased)

5.7 8.7intermittent EP
30 °C for 6hr
(82 mm)

8.2

2.5

23.8

15.1 +12.6

(increased)

8.5 5.3continuous EP
30 °C for ~2.5 hr
(55 mm)

20.1

11.6

16.2

10.9 -0.7

(decreased
a little)

5.3 8.1continuous EP
30 °C for ~5 hr
without cathode
bag (110 mm)

16.2
10.9

22.5
14.4 +3.5

(increased)
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数十mm の範囲にトラップされていることを示唆する。仮に表面か
らの水素のトッラプ濃度が指数関数的依存性を持つとしてその深さ
を推定すると次のように 33mmとなる。

R d C
x

d
R R

d In m

H H H( ) exp( ), ( ) . , ( ) .

.

.
. .

= ◊ - \ = =

= ◊ = =

    

             x  

0 6 8 33 2 5

33
6 8
2 5

33 1 00063 33 0m

5.2.4間間間間欠欠欠欠電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨法法法法ででででのののの水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵
　5.2.3 で研磨液温が高くかつ空洞に電圧がかかっていない時、ニオ
ブに水素が吸蔵されることが分かった。このことから昔の間欠電解
研磨法の場合に電解研磨工程で水素が吸蔵されたことが納得できる。
ここでは、L バンド空洞を使って、実際に間欠電解研磨を試み、そ
の水素病の程度を調べた。昔の間欠電解研磨方式では、オープン容
器の中に空洞全体を浸漬して電解研磨するので、フッ化水素ガスが
蒸発して作業環境が非常に悪い[5-1]。そこで、同じ空洞で横型連続
電解研磨システムを使って、3 分通電-3 分撹拌の工程を繰り返し、
空洞内面を 82mm 研磨した。昔の間欠電解研磨では空洞内外面を研
磨しており、今回の試験は内面のみである。今回のシミュレーショ
ンのほうが吸蔵水素量が半分程度少ないと推定される。
表 5-1 に試験結果を示す。急冷時に比較し 100K に曝した後の残
留表面抵抗では、15.1nWの増加が観察され、水素病が確認された。
この間欠電解研磨では、液温を 30℃にキープした。しかし電解研磨
反応でニオブの表面温度がそれ以上に上がり、撹拌工程で電圧を落
とした直後では 30℃よりも高かったと推測される。このために一層
水素吸蔵が促進された可能性がある。

5.2.5横横横横型型型型連連連連続続続続電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨法法法法にににによよよよるるるる水水水水素素素素病病病病回回回回復復復復再再再再試試試試験験験験
5.2.4 で間欠電解研磨での水素病が確認された。ここでは、同じ空
洞に横型連続電解研磨で表面を除去して、水素病が回復するかどう
かの再試験を行った。電解研磨で 55mm 研磨した結果、表 5-1 に示
すように、この試験では急冷と 100K 保持後の残留表面抵抗の差が
10.9nWとなり、5.2.4 の場合より 4.2nW減少して水素病の回復傾向が
確認された。しかし、55mm 研磨除去したにも関わらず、水素病の
十分な回復には至らなかった。その理由としては、間欠電解研磨で
は電解発熱反応により、撹拌時の空洞の平均表面温度は研磨液の平
均温度よりも高い。そのために同じ液温での研磨液浸漬の場合より
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も多くの水素が吸蔵されるためと考えられる。この結果から、一度
水素病を起こした空洞を横型連続研磨しても、空洞の履歴ごとに水
素のトラッピング深さが異なることが予想される。

5.2.6テテテテフフフフロロロロンンンンババババッッッッググググのののの効効効効果果果果
　水素吸蔵に関するカソードバッグの効果を調査した。図 5-3 に示
すように、電解研磨中に陰極で発生する水素ガスがニオブ表面に当
たるとガスマークやガスの流れ跡が残る。KEK ではその問題を防ぐ
ために陰極の回りをポーラスなテフロン・クロスで囲って、水素ガ
スの拡散を防ぐ工夫をしている。ここでは、このテフロンバッグ（カ
ソードバッグ）が水素吸蔵防止に寄与しているかどうかを調べた。
　5.2.5 の空洞にテフロンバックを着けないで横型連続電解研磨を施
し 110mm 表面除去した。急冷した場合に比較して 100K に曝した後
の残留表面抵抗は 14.4nW増加し、5.2.5 の 10.9nWよりも 3.5nW増加
し、水素病がより顕著になった。従って、テフロンバッグは水素吸
蔵対策としても有効であることが分かった。

図 5-3．横型連続電解研磨でテフロンバッグを付けない場合、
ニオブ表面に発生した水素ガスマーク

5.3　　　　ニニニニオオオオブブブブササササンンンンププププルルルルのののの溶溶溶溶融融融融ガガガガスススス分分分分析析析析にににによよよよるるるる対対対対応応応応試試試試験験験験
前節では、ニオブ超伝導空洞に各種表面処理を行い、空洞性能を
測定して水素病の評価をした。ここでは、同様の処理をニオブサン
プルに施し、そのサンプル中の水素濃度を測定し、各々の処理での
水素吸蔵量を調べる。5.2 節で分かったように、吸蔵水素は場合に
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よっては表面数十mm の深さ範囲にトラップされていることがある
が、このガス分析法では、ニオブバルク全体での平均値しか求まら
ない。従って、それだけ感度が落ちることは避けられない。しかし、
このサンプル分析は簡単であり、分析結果と水素病との間にはっき
りした相関性が確認できれば、空洞を測定しなくてもサンプルを処
理してその結果を予測することができる。今後の開発にとり非常に
便利な方法になる。

5.3.1基基基基準準準準ニニニニオオオオブブブブササササンンンンププププルルルルのののの水水水水素素素素濃濃濃濃度度度度
 東京電解製のRRR=200、2.5tのニオブ平板から幅10mm、長さ100mm
のテストサンプル複数枚切り出し、それを化学研磨で表面クリーニ
ングした後、750℃x３時間のアニールを行いニオブサンプル中の水
素を脱ガスした後、溶融ガス分析して水素濃度を分析した（分析法
につては、第４章を参照）。結果は図 5-4 に示す通りで 1ppm 以下
であった。
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E; annealing + continuous EP 147 microns
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図 5-4.　各種電解研磨に対する水素吸蔵[5-2]

5.3.2 30℃℃℃℃電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨液液液液浸浸浸浸漬漬漬漬
5.3.1 でアニールを施したニオブサンプルを 30℃に保持した電解
研磨液に 3 時間浸漬した後、水素ガス分析した。2 つのサンプルを
測定し、水素濃度は各々 4.6ppm、5.9ppm であった。明らかな水素
吸蔵が観察された（図 5-4）。
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5.3.3 45℃℃℃℃電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨液液液液浸浸浸浸漬漬漬漬
5.3.1 でアニールを施したニオブサンプルを 45℃に保持された電
解研磨液に 3 時間浸漬した後、水素ガス分析した。2 サンプルを測
定し、水素濃度は 5.2ppm、6.8ppm と液温が 30℃の場合よりも更に
顕著な水素吸蔵が観察された（図 5-4）。

5.3.4間間間間欠欠欠欠電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨
5.3.1 でアニールを施したニオブサンプルを間欠電解研磨した。3

分通電-3 分撹拌の間欠電解研磨で片面当たり 151mm 研磨除去し、
水素ガス分析を行った。2 サンプルを測定し、水素濃度は 2.2ppm、
2.8ppmと有意な水素濃度の上昇が見られた（図 5-4）。

5.3.5 テテテテフフフフロロロロンンンンババババッッッッググググ付付付付きききき連連連連続続続続電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨
陰極にテフロンバッグを着けて(図 5-5 で液中に黒く見えるのがテ
フロンバッグ)、5.3.1 でアニールを施したニオブサンプル（図 5-5）
を連続電解研磨した。片面当たり 147mm 研磨除去し、水素ガス分析
を行った。0.4ppm、0.6ppm と水素濃度の上昇が見られなかった（図
5-4）。

　図 5-5. サンプルの電解研磨　　　図 5-6. アルミ治具に取付けた
　　　　（奥がニオブサンプル）　　　　　ニオブサンプル
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5.3.6 テテテテフフフフロロロロンンンンババババッッッッググググ無無無無しししし連連連連続続続続電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨
　5.3.1 で真空空熱処理したニオブサンプルを陰極にテフロンバッグ
を着けないで連続電解研磨し、片面当たり 151mm 研磨除去し水素ガ
ス分析を行った。結果は 0.9ppm、2.1ppm であり、一個のサンプル
で水素濃度の上昇が見られた（図 5-4）

以上の結果から加速空洞を使った水素病の試験結果（表 5-1）と、
ニオブサンプルによる試験結果（図 5-4）とは非常に良い相関性を
示した[5-2]。今後表面処理に於ける水素病の有無を確認する上で、
この水素ガス分析は非常に良い見通しを与えてくれると期待される。
次章からは水素病フリーの表面処理法の開発を試みるが、その際、
ニオブサンプルに適用して水素ガス分析の結果から有望な方向を探
ることにする。

参参参参考考考考文文文文献献献献

[5-1] K. Saito, et al., “R&D of SUPERCONDUCTING CAVITIES at KEK”,
Proceedings of the 4th Workshop on RF Superconductivity, 635-694 (1990)

[5-2] T. Higuchi et al., ”HYDROGEN Q-DISEASE AND ELECTROPOLISHING”,
Proceedings of the 10th Workshop on RF Superconductivity, to be published
(2001)
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第第第第 6章章章章　　　　水水水水素素素素フフフフリリリリーーーー遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨のののの開開開開発発発発
　この章では、機械研磨と電解研磨の組合せによるアニールフリー
の表面処理法を確立するために行った、水素を吸蔵しない遠心バレ
ル研磨法の開発について述べる。

6.1 遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨にににに於於於於けけけけるるるる水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵過過過過程程程程のののの調調調調査査査査
3.9 節で述べたように、遠心バレル研磨と電解研磨を組合せた場
合に深刻な水素病が起こった。一方、5.1 節で述べたように電解研
磨のみを多量に施した加速空洞で水素病の起らない例が観察された。
このことから遠心バレル研磨で水素が吸蔵されたと予想された。そ
こで、L バンド空洞内に真空焼鈍により水素を脱ガスしたニオブサ
ンプル（厚さ１mm、幅 2.5mm、長さ 147mm）を投入して、8 時間
遠心バレル研磨し、そのニオブサンプルの水素濃度を測定した。そ
の結果、61ppm と高濃度の水素が検出され、遠心バレル研磨が水素
吸蔵を引起すプロセスであることが分かった[6-1]。

6.2  遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨にににによよよよるるるる水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵ののののメメメメカカカカニニニニズズズズムムムム
　遠心バレル研磨で吸蔵される水素がどこからくるかを調べる実験
を行った[6-2]。先ず、東京電解製 RRR=200 の厚み 2.5mm のニオブ
平板から放電加工により厚さ 1mm、幅 2.5mm、長さ 147mm のニオ
ブサンプルを切出し、750℃x5 時間の真空焼鈍により水素を脱ガス
し、水素濃度を 1ppm 以下にした。このニオブサンプルを真空熱処
理により水素脱ガスした L バンドニオブ単セル空洞に入れて遠心バ
レル研磨を行った。空洞を真空熱処理したのは、以下に述べる各種
処理中に空洞ニオブバルク中に存在する水素が、ニオブサンプルに
何らかの影響を及ぼすことを懸念したからである。遠心バレル研磨
では、研磨液について 3 種類の実験を行った。1）研磨液に水＋コ
ンパウンドを使った従来の物、2）水だけの物、3）研磨液を全く入
れない物。これらの研磨液で遠心バレル研磨後、ニオブサンプルの
水素濃度を測定した。結果を表 6-1 に示す。遠心バレル条件は回転
速度 160rpm、連続研磨時間 4 時間、GCT メディア量 2150g、2）の
処理の場合コンパウンドとして OF（TKX 社製）が水に対し重量で
5％、イオン交換水 850cc である。1）と 2）の場合、水素濃度はほ
とんど同じで 80ppm 程度であった。水を省いた 3）の場合には大幅
に水素濃度が減少し、11ppm 程度であった。この結果から、遠心バ
レル研磨によるニオブの吸蔵水素の大部分は研磨時に用いられた研
磨液から入ったと考えられる。 　
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表 6-1.　遠心バレル研磨による水素吸蔵の起源調査
CBPで使用した
液体

サンプル水素濃度
[ppm]

空洞研磨厚み
[μm]

　　　備考

水＋コンパウンド 78.0±2.9 30 標準研磨条件
水 79.1±5.0 29 コンパウンド無し
無し（乾式） 10.9±0.8 0 研磨メディアのみ
無水プロパノ－ル 49.4±2.2 31 水分 50ppm 以下
サンプル寸法：厚さ 1.0mm、幅 2.5mm、長さ 147mm

6.3　　　　ニニニニオオオオブブブブ表表表表面面面面欠欠欠欠陥陥陥陥のののの溶溶溶溶媒媒媒媒分分分分解解解解作作作作用用用用
　前節の結論は、我々に極めて重要な示唆を与える。つまり、ニオ
ブ金属が遠心バレル研磨によって傷付けられるとその欠陥部を安定
化するために、その付近にある溶媒をも分解して、その水素を表面
欠陥部に取り込む。おそらく、水素は遠心バレル研磨によって作ら
れた傷、特にディスロケーションにトラップされると推測される。
こう考えると、溶媒の種類（水素ボンドの結合エネルギーの大きい
物質）によっては、ニオブ表面欠陥での分解に変化があるはずであ
る。そこで我々は、遠心バレル研磨の研磨液として無水プロパノー
ル（1-propanol：C３H７OH。水分含有量 50ppm 未満）を試みること

図 6-1.　無水プロパノールを用いた遠心バレル研磨、電解研磨を
組合せ処理した空洞で観察された水素病
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第第第第 7章章章章    水水水水素素素素フフフフリリリリーーーー遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨とととと電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨にににに
よよよよるるるる水水水水素素素素病病病病フフフフリリリリーーーーのののの表表表表面面面面処処処処理理理理のののの発発発発明明明明

　前章の結果から我々の研究対象は水素吸蔵と表面酸化作用の問題
に移った。その解決方法として、1）水素フリー遠心バレル研磨に
表面酸化作用を付与すること、2）水素フリー遠心バレル研磨の後
定常酸化作用のある化学研磨により遠心バレル研磨による表面欠陥
層を除去し、その後電解研磨を行う方法、3）電解研磨液に定常酸
化作用を持たせ、電圧がかからないときでも表面酸化があるように
する方法を試みた[7-1]。ここに上げる方法の内では 3）が最も実用
上容易である。しかし、我々は試行錯誤の中で最終的にこの方法の
発明に辿りついた訳で、ここではそこに至るまでの試行錯誤的方法
についても記述する。この中で得られたデータは、第 8 章で議論す
る表面欠陥と水素吸蔵を理解するために重要である。

7.1 水水水水素素素素フフフフリリリリーーーー遠遠遠遠心心心心ババババレレレレルルルル研研研研磨磨磨磨へへへへのののの酸酸酸酸化化化化作作作作用用用用付付付付加加加加効効効効果果果果
6.5 節で述べたように機械研磨中の表面酸化は水素吸蔵の低減に
有効である。そこで加速空洞に水素フリー遠心バレル研磨する際に
オゾンガス或いは酸素ガスを研磨液に溶解して酸化作用を付加し、
この後に電解研磨で仕上げることを考えた。
　ここで、この方法に対して疑問が生じる。水素フリー遠心バレル
研磨中表面を酸化した効果が、引き続く電解研磨の間にも維持され
るのであろうか。これを調べるために先ずニオブサンプルにオゾン
添加の水素フリ－遠心バレル研磨と電解研磨を組合せた処理を施し、
水素吸蔵量を調べた。FC-77 にオゾンガスを溶解するために、複数
のテストサンプルを投入した L バンド単セル空洞内部の空気を排気
した後に、オゾン発生装置からオゾンガスを導入し飽和溶解させた。
その際空洞からのアウトガスはパイプ配管を介して大気中に排気し
た。そして直ちに水素フリー遠心バレル研磨を 4時間実施した。
　遠心バレル研磨前のオゾン置換は以下のように行った。まず GCT
メディア（固体）のみを入れた空洞をロータリーポンプにて 1 時間
排気することで、メディア表面にトラップされている空気を脱気し
た後、空洞を 1 気圧の純酸素で満たす。空洞内に FC-77（研磨用液）
を加える。ここで市販のオゾナイザーを使って、20 分間 4％のオゾ
ンを含む酸素混合ガスを空洞内に差し込んだステンレスパイプを通
して、液体の底からバブリングさせ、FC-77 を含む内部全体に充満
させた。表 7-1 に示すように、FC-77 は各種気体を溶解しやすい液
体である。
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素吸蔵を防ぐ事が知られているからである。

7.3 ププププレレレレ電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨中中中中にににに起起起起ここここるるるる水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵のののの調調調調査査査査
図 7-3 の水素病は予備電解研磨工程にあるのではないかと推察さ
れた。そこで、水素フリ－遠心バレル研磨（4 時間）を施したニオ
ブサンプルにこのプレ電解研磨を模擬した処理を施し水素吸蔵量を
調査した。プレ電解研磨の模擬として以下の表面処理を行った。電
解研磨液温度が 30℃と 37℃の 2 つの場合について実施した。

1）テストサンプルを 2分間通電せずに電解研磨液中に浸漬
2）1.5 分間通電
3）テストサンプルを 20 分間通電せずに電解研磨液中に浸漬
4）1.5 分間通電
5）テストサンプルを 15 分間通電せずに電解研磨液中に浸漬

尚、ここで通電時間が空洞の場合での時間よりも短いのは、空洞に
ついての処理をする場合には研磨液面が空洞の約６割の高さである
（図 1-5 参照）ことを考慮したためである。
上記の通り処理したニオブサンプルの水素分析を行った。結果を
表 7-2 に示す。遠心バレル研磨後の予備電解研磨工程で特に液温度
が高いと顕著な水素吸蔵が起ることが確認された。尚、ここで使用
したニオブサンプルは東京電解製、RRR=350、幅 1.0mm、厚み 2.5mm、
長さ 100mmであった。

表 7-2.　テストサンプルの水素吸蔵
研磨液温度［℃］水素濃度［ppm］

30 5.8±0.6
37 16.7±3.4

7.4電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨へへへへのののの定定定定常常常常酸酸酸酸化化化化作作作作用用用用のののの付付付付加加加加
6.6 節と 6.8 節に述べたように水素フリー遠心バレル研磨と電解研
磨の組合せでは水素吸蔵が確認されたが、電解研磨を化学研磨に置
き換えると水素吸蔵を阻止できた。プレ電解研磨での水素吸蔵が明
らかになった今、再び化学研磨と電解研磨で何故このような差が出
たのか考える。遠心バレル研磨上がりの研磨キズを多く持った表面
では、水素吸蔵が非常に起こり易くなっていると推察される。化学
研磨では定常酸化作用があるためにそうしたキズの多い表面でも水
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素吸蔵が起こる前に酸化膜が出来、水素が侵入できないために水素
吸蔵が阻止できたのではないかと考えられる。もしもこの考えが正
しければ、電解研磨液にも定常酸化作用を加えれば良い。ただしこ
こで注意すべきことは、超伝導空洞の高電界性を保証するためには、
この定常酸化性添加によって起こる化学研磨作用が電解研磨作用に
比べて非常に小さな物でなければならないことである。いわば、水
素病にとって定常酸化作用が“ワクチン”的でなければならない。
ここに、そのような小さな定常酸化作用が果たして水素病を阻止出
来るのかという疑問が発生する。
電解研磨液に定常酸化作用を付与する方法として、電解研磨液へ
の酸化剤の添加が簡単であろう。酸化剤の候補として色々な方法が
考えられる。オゾンガスを溶解する、過酸化水素水を添加する、化
学研磨液で実績のある硝酸を添加する等。ここではその内最も簡単
と思われる硝酸（61%）添加を試みた。
電解研磨液に添加する硝酸濃度は、以下の通りサンプル試験によ
り決定した。電解研磨液に硝酸を添加してテストサンプルの浸漬試
験を行った。通常我々の用いる化学研磨液の硝酸濃度は重量比で
61%である。1:1:1 の通常の化学研磨液の場合、常温では研磨速度は
約 8μm／分である。硝酸 1.83％（61%硝酸を体積比 3％）とした電
解研磨液に、電圧を印加せずに 1 時間テストサンプルを浸漬した。
サンプルの研磨量は 68μm であった。硝酸濃度を約十分の一に減ら
し 1500ppm（61%硝酸を体積比 0.25％となるよう添加した）にした
電解研磨液に 2 時間テストサンプルを浸漬した場合、研磨量は 1μ
m であった。後者の研磨液を用いた 2 時間の電解研磨での研磨量は
約 80μm であった。化学研磨作用が原因で除去された 1μm は電解
研磨による 80μm に対して充分小さい。また、アニールで水素を脱
ガスしたテストサンプルをこの 0.25％の硝酸を加えた電解研磨液で
100μm 電解研磨したところ、通電量に対する研磨量は通常の電解
研磨の場合と変らなかった。従ってこの場合の化学研磨反応は電解
研磨反応に比較し無視できる程度と考え、硝酸濃度を 1500ppm から
始めた。
　硝酸添加量として電解研磨液 4lに対して 61％硝酸 10cc
（1500ppm）、1cc(150ppm)、0.1cc(15ppm)の 3 つの場合をニオブサ
ンプルでテストした。アニールにて水素を脱ガスしたニオブサンプ
ルを水素フリ－遠心バレル研磨（4 時間）し、それぞれの研磨液で
電解研磨を片面あたり 100μm程度行い、水素濃度を測定した。尚、
ここで使用したニオブサンプルは東京電解製、RRR=350、幅 1.0mm、
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厚み 2.5mm、長さ 100mm であった。分析結果を表 7-3 に示す。驚
いたことにそうした極微量の硝酸添加でも著しい水素吸蔵阻止効果
があることが確認された。

表 7-3．　水素フリー遠心バレル研磨＋硝酸添加電解研磨での
水素吸蔵（硝酸濃度は 60％の液での濃度）

電解研磨液中の硝酸濃度
［ppm］

テストサンプル水素濃度
［ppm］

電解研磨量
［μm］

1500 0.5±0.3 100
150 1.0±0.4 100
15 1.7±0.2 110

　実際の空洞処理では電解研磨システムを汚さないためにプレ電解
研磨が遠心バレル研磨後に電解研磨の前工程として必須である。前
述の通りこの予備電解研磨では機械研磨キズの多い状態で電圧が印
加されずに空洞内面が研磨液に接する時間がある。そこでこの予備
電解研磨についても水素濃度の測定を行った。結果を表 7-4 に示す。
ここで、サンプルの予備電解研磨試験では研磨量が少ないため、硝
酸を添加しながら濃度の少ないものから順に研磨液を交換せずに研
磨した。表 7-4 の結果より、水素吸蔵を阻止するために加える硝酸
濃度は 150ppm では不足であり、1500ppm では充分であることが分
かった。

表 7-4．　水素フリー遠心バレル研磨＋硝酸添加予備電解研磨での
水素吸蔵

電解研磨液中の硝酸
［ppm］

テストサンプル水素濃度
［ppm］

0 8.6±1.2
15 15.4±1.3
150 27.0±9.8
1500 2.8±1.8

7.5機機機機械械械械研研研研磨磨磨磨とととと組組組組合合合合せせせせててててもももも水水水水素素素素病病病病をををを起起起起ささささなななないいいい電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨法法法法のののの発発発発見見見見
前節の結果より、電解研磨液の硝酸濃度を 1500ppm とし、実験を
行った。先ずはこの液による電解研磨で問題が出ないか確認するた
めに、アニールにより水素を脱ガスした空洞に水素フリー遠心バレ
ル研磨(4 時間)を施し、次にこの機械研磨面を少量の化学研磨で清
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落ち（Q スロープ）が観察された。これは化学研磨で仕上げた空洞
でよく見られる現象である。また、性能測定後の空洞内面には化学
研磨した場合と同様の粒界模様が観察された（図 7-5 のセル内面）。
硝酸 1500ppm の電解研磨液による電解研磨では化学研磨と同程度に
性能が制限されてしまうことが分かった。
ここで、砥粒除去に化学研磨を使ったのでは硝酸添加の水素病防
止効果が明確ではない。そこで、プレ電解研磨に硝酸を添加した電
解研磨を行い、仕上げ研磨は硝酸を添加しない従来の電解研磨とす
る実験に切換えた。硝酸濃度を 1500ppm としたプレ電解研磨の後に
通常の研磨液で 50μm 電解研磨した空洞の性能測定を行った。結果
を図 7-6 に示す。水素病は発現せず、硝酸の少量添加で水素病を防
止できることが実証された。
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図 7-6.　硝酸を加えたプレ電解研磨と電解研磨
による水素病試験結果

しかし、水素病は起らなかったものの加速電界が 26MV/m に制限
され電解研磨で仕上げた空洞としては加速性能が悪かった。
遠心バレル研磨を行った面粗度は通常のバレル研磨面の値の倍程
度で、GCT を用いた場合には前出の通り Rz で約 10μm である。従
来のバレル研磨の場合にはこの研磨メディアの使用でも 30MV/m が
達成されたが、この場合のバレル研磨面粗度は 5μm 程度である。
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先の測定で加速電界が 26MV/m に制限された原因が研磨面粗度が大
きいことではないかと考え、電解研磨を 100μm追加し再度空洞性

109

1010

1011

0 5 10 15 20

before keeping at ~ 100K for 16hr

after keeping at ~ 100K for 16hr

Q
0

E
acc

 [MV/m]

図 7-7.　電解研磨 100μm追加による空洞性能測定結果
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図 7-8.　更に電解研磨 30μm追加による空洞性能測定結果
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め込みのために実際以上に滑らかに見えたためである。12μm 電解
研磨した後の表面粗度は仕上げ遠心バレル研磨をしなかった場合
11.9μｍ、した場合には 10.8μm であり、その差は約 1μm に小さ
くなった。その後合計 100μm まで電解研磨を実施したが、この研
磨面粗度の差は変らなかった。電解研磨 100μm を施した後の研磨
面粗度は仕上げ遠心バレル研磨をしなかった場合 2.9μm、した場合
には 2.1μmであった。
空洞の表面処理に FT を用いた仕上げ研磨 1 時間を追加し、硝酸
1500ppm のプレ電解研磨、50μm の通常研磨液での電解研磨、超純
水高圧洗浄で仕上げ性能を測定した。結果を図 7-10 に示す。水素病
は起こらず、30MV/m の高電界が達成された。サンプルでの粗さ評
価からすると、この場合の空洞内面粗度は 5μm 程度、先の仕上げ
遠心バレル研磨をしなかった場合には 6μm程度である。
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図 7-10.　仕上げ遠心バレル研磨を追加した空洞性能

　ここで、何故研磨面粗度が大きいと空洞性能が下がるのであろう
か。これは研磨面粗度が大きいと局所的に表面磁場が強くなり臨界
磁場に達して超伝導状態がこわれて常伝導になるためと考えられ、
コーネル大学と DESY の共同研究でシミュレーションが行なわれて
いる [7-2]。また最近このようなフィールドエンハンスメント説に
よる空洞性能解析が行なわれている[7-3]。
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以上をまとめるとプレ電解研磨液への少量の硝酸添加により水素
病を克服できた。また、仕上げ遠心バレル研磨を追加することで高
電界を達成できた。ただし、仕上げ遠心バレル研磨については改良
の余地があると思われる。
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第第第第 8章章章章    議議議議論論論論
　以上に詳細に述べたように我々は種々の困難を克服し、最終的目
的である機械研磨と電解研磨のみによるアニールフリー、水素病フ
リーの表面処理法の開発に成功した。しかし、その内容は技術的な
ものが多かった。ここでは、この一連の研究を通して得られたニオ
ブ金属の水素吸蔵メカニズムを科学的見地から議論する。また、本
研究で開発された技術の、空洞表面処理コスト面での現実的効果に
ついて言及する。最後に将来展望について触れる。

8.1 水水水水素素素素吸吸吸吸蔵蔵蔵蔵ののののメメメメカカカカニニニニズズズズムムムム

水素吸蔵が起こる場合、この水素はどのようにニオブに入るので
あろうか？一般的には粒界部に集中する粒界欠陥などの欠陥部に沿
って水素が吸蔵され易いと考えられている（図 8-1。［8.1］）。
トリチウムのβ崩壊で写真乳剤を感光させるオートラジオグラフ
ィーの手法により、ニオブと同じ bcc の高強度鋼に吸蔵されたトリ

図 8-1.　格子欠陥部からの原子の吸蔵［8-1］

Tunnel structure

Dislocation Grain boundary

Interstitial atoms
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チウム（トリチウムの位置を水素のトラップ位置と考える）の粒
界への集中（図 8-2）、フェライト、セメンタイトの層状構造の境
界部への集中（図 8-3）が観察されている（文献［8-1］）。オート
ラジオグラフィー法での高強度鋼上の水素位置の観察例より、ニオ
ブ表面でも傷以外の粒界などを通じて水素吸蔵が起こっている可能
性が考えられる。
　4 章であげた放電加工により切出したテストサンプルの水素濃度
の例（図 4-7）より、テストサンプルの水素吸蔵は放電加工面の加

図 8-2.　吸蔵された水素の粒界への集中
（白い部分が水素位置を示す。［8-1］）

図 8-3.　層状構造の境界部分への水素の集中
（還元された銀の位置が水素位置を示す。［8-1］）

Silver

Ferrite
Cementite

TEM ImageTEM Image
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工キズを介した水素吸蔵と、放電加工されていない側面からの水素
吸蔵の合計であると考えると簡単に説明がつく。
アニールにより水素を脱ガスした厚みの異なるニオブテストサンプ
ルを用意し、これを電解研磨液に浸漬し（30℃、3 時間）水素を吸
蔵させ水素濃度を測定した。結果を図 8-4 に示す。この場合にもテ
ストサンプルの水素濃度は厚みに逆比例する成分と一定成分の足し
合せである。

C
C

t
C ppmH = + [ ]1

2

1 項目が放電加工面の加工キズを介した水素吸蔵（例えば図 8-4 の
○のデーターでは 15/t ppm）、2 項目が放電加工されていない側面
からの水素吸蔵の合計である（同じく図 8-4 の○のデーターでは
5.5ppm）と考えられる。
　水素フリー遠心バレル研磨の後に少量の電解研磨、或いは化学

研磨を行った研磨面の SEM 像を図 8-5 に示す。図 8-5 より機械研磨
面は複雑に入り組んだ構造となっていることが分かる。前出のテス
トサンプルでの測定（図 6-4）により、図 8-5 の電解研磨面では水
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図 8-4．電解研磨液に浸漬したテストサンプルの水素濃度
: t
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素吸蔵が起っており、図 8-6 の化学研磨面では起っていない。図 8-
5 のポーラスな面は水素吸蔵面の特徴が出ているものと思われる。

図 8-5.　水素フリー遠心バレル研磨→1μm電解研磨面の SEM像

図 8-6.　水素フリー遠心バレル研磨→3μm化学研磨面の SEM像

　6 章で既に述べたように、水素フリー機械研磨を施した後に電解
研磨或いは化学研磨を施した場合、電解研磨と化学研磨では研磨厚
みに対する水素濃度の変化に大きな違いが見られた。これは、定常
酸化作用の効果を示唆するもので、それらのデータを詳しく解析す
ることで、水素侵入メカニズムが明らかとなる。
機械研磨された表面には研磨傷が多数存在し、これが通常では水



103

素病を起さないはずの連続電解研磨でも水素病を起させる要因とな
っている。水素吸蔵メカニズムは、1）水素の表面でのトラッピン
グ、2）バルク内への侵入、3）ニオブとの結合あるいは拡散による
吸蔵、この 3 つのプロセスがあって初めて完結する。我々の場合は
電解研磨や化学研磨により表面を研磨除去しながら水素吸蔵を観察
している。かなり動力学的過程を観察していると言える。
水素吸蔵過程を考えるにあたり、表面に表出している傷に吸蔵さ
れる水素を考える。傷からの水素吸蔵量hが傷の密度nに比例し、

　ここで機械研磨面の傷の密度は表面からの深さに対して指数関数
で減少すると仮定する。深さ tでの傷の密度をn t( )、傷のある表面層
の厚みをdとすれば、 　　　　　

厚さ aだけ研磨されたニオブ材に蓄積される合計水素量は、以下
の（1）～（3）の各水素量の足し合わせと考えられる。尚、簡単の
ため研磨によるサンプル形状の変化は考えない。

（1）：傷にトラップされた水素量h a1( )。
　　　これについては以下のＡ、Ｂの 2つの場合を考える。

　A：研磨により傷への吸着水素が除去される場合。
　　　（即ち、表出している傷に吸着している水素のみの場合）。
　　比例定数を C１とおくと、

h a C n a

C n
a

d

1 1

1 0

( ) ( )

( ) exp[ ]

= ◊

= ◊ ◊ -

B：研磨が進行しても傷への吸着水素が除去されない場合。
比例定数を C２とおくと、

　　

h a C n t dt

C n
t

d
dt

C n d
a

d

t

a

t

a

1 2
0

2
0

2

0

0 1

( ) ( )

( ) exp[ ]

( ) ( exp[ ])

=

= ◊ -

= ◊ ◊ - -

=

=

Ú

Ú

（２）酸に接する時間に比例して吸蔵された水素量h a2 ( )。

n t n t d( ) ( ) exp[ / ]= ◊ -0

h nµ
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　研磨厚みが研磨時間に比例するとして比例定数をＣ３とおくと、
　h a C a2 3( ) = ◊

（３）研磨厚みに依存しない一定の水素量h a3 ( )。
　定数項を C４とおくと、
　h a C3 4( ) =

従って合計の吸蔵水素量H a( )は、
　Aの、傷への吸着水素が研磨により除去された場合には、

　　　　H a C n
a

d
C a C( ) ( ) exp[ ]= ◊ ◊ - + ◊ +1 3 40

　Bの、傷への吸着水素がニオブ内部に侵入した場合には、

　　　　
H a C n d

a

d
C a C

( ) ( ) ( exp[ ])= ◊ ◊ - -

+ ◊ +

2

3 4

0 1

この式を用いて、アニール＋水素フリー遠心バレル研磨の後に電
解研磨或いは化学研磨をした際の前出の水素濃度のデータをフィッ
ティングした結果を図 8-7 に示す。
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図 8-7.　アニール後に水素フリー遠心バレル研磨を施した後に
電解研磨或いは化学研磨をした際の水素濃度のフィッティング
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図 8-7 のフィッティング結果で、指数関数で現される項が電解研
磨の場合には負、化学研磨の場合には正であった。即ち、電解研磨
の場合には表面の傷に付いた水素が研磨の進行とともにサンプル内
部に入り込み、化学研磨の場合には表面の傷に付いた水素が研磨の
進行とともに除去されると考えられる。化学研磨液中の酸化剤が吸
着水素のニオブ内部への侵入の防止に有効であることを示唆する結
果である。
傷の集中する表面層の厚み（指数関数の指数の分母）は電解研磨
では 8.9μｍ、化学研磨では 11μｍであった。遠心バレル研磨面の
面粗度は約 10μｍであり（図 3-11）、双方の場合で傷の集中する厚
みは研磨面粗度の程度であった。
また、化学研磨では定数項は殆ど零であったが、電解研磨の場合
には定数項が 13（ppm）と大きかった。テストサンプルの電解研磨
の再、始めに電圧を印加せずにサンプルを電解研磨液に入れ攪拌動
作確認をした後に電圧を印加（研磨を開始）した。このため、この
1～2 分程度の電解研磨液浸漬により研磨前に吸蔵された水素がその
後の電解研磨で除去されず残ったものと推測される。

8.2従従従従来来来来化化化化学学学学研研研研磨磨磨磨、、、、電電電電解解解解研研研研磨磨磨磨でででで観観観観察察察察さささされれれれたたたた水水水水素素素素病病病病はははは何何何何故故故故起起起起ききききたたたたかかかか
　　　　放電加工で切出したニオブサンプルを 750℃で 3 時間アニールし
て水素を脱ガスした後に、30℃の電解研磨液に 3 時間浸漬し水素を
吸蔵させた。この水素を吸わせたニオブサンプルを化学研磨し水素
濃度を測定した。このとき除去量の違いをもたせた 10 種類のサン
プルを作った。結果を図 8-8 に示す。化学研磨量が増えるにつれ含
有水素濃度が上昇した。前もって水素を吸蔵させたサンプルでは化
学研磨によりさらなる水素吸蔵が起こることが確認された。一方、
この化学研磨を電解研磨に置き換えた試験では水素吸蔵が起こる場
合と起らない場合の双方が観察されている（図 8-9）。L バンド単
セル空洞の性能測定でも連続電解研磨で水素病の発現した例が観察
され、電解研磨前の初期状態がその後の電解研磨での水素吸蔵の有
無を決定すると考えられるが、この原因は現時点では明らかになっ
ていない。
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図 8-8.　水素を吸蔵したサンプルでの化学研磨による水素吸蔵
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従って電解研磨についてはまだ未解明な問題があるが、化学研磨
については以下の通りである。既に 6 章で述べた通り、水素をその
成分として含まない液体（FC-77）を用いて遠心バレル研磨したサ
ンプル（水素吸蔵を起こしていないサンプル）に化学研磨を行った
場合には水素吸蔵が起こらなかった。つまり、一旦水素吸蔵を起こ
したニオブ面では化学研磨によりさらなる水素吸蔵が起こる。しか
し機械研磨傷があっても水素が吸蔵されていない面ではこれは起こ
らない。
ここで次の点に注意することが必要である。即ち本論文では水素
吸蔵を引起さない表面仕上げ法について述べてきたが、これを適用
できるのは水素を吸蔵していないニオブ素材に対してのみである。
またこのことより、Saclay 他の複数の研究所で化学研磨のみの表
面研磨を施した空洞で水素病が発生したのは、空洞製造過程で既に
水素吸蔵が起きていたためである。アニールによる水素脱ガスを行
わずに水素病を克服するには、製造過程のどの段階でも水素吸蔵を
起こさないことが重要であると考えられる。

8.3    表表表表面面面面加加加加工工工工ダダダダメメメメーーーージジジジ層層層層
予め除去すべき欠陥の集中する表面層の厚みを調べるために幾つ
かの実験が行なわれている。ここではそのうちの Hｃ１（外部磁場が
超電導体内に入り始める第一臨界磁場）による測定及び X 線を用い
た応力測定による評価について紹介し［8.2］、溶接欠陥が存在しな
い場合でも表面層を除去することが必要であると考えられる根拠を
示す。また、機械研磨の併用により合計研磨量を減らすことができ
ることを示す。

1111））））HHHHｃｃｃｃ１１１１にににによよよよるるるる表表表表面面面面欠欠欠欠陥陥陥陥層層層層のののの厚厚厚厚みみみみのののの評評評評価価価価
表面に欠陥が多ければ超伝導状態ではピン止め効果により内部へ
の磁場の侵入が妨げられるため、外部磁場を徐々に上げていった場
合の Hｃ１がバルク内部での値よりも大きくなる。従って表面欠陥層
を除去するにつれ Hｃ１が下がり、欠陥層が除去された後でニオブ本
来の値に落着くと予想される。テストサンプルの Hｃ１の測定装置を
図 8-7 の左図に示す。外部磁場を一定速度で上げていくと、ある値
の磁場（見かけの Hｃ１）でサンプルに磁場が侵入し始める。この時、
捲いたコイルこの両端に誘導起電力が観察される。図 8-10 の右図は、
この時の測定例である。横軸の磁場が入り始める点が見かけの Hｃ１
を示す。上図は 1400℃でのアニールによる再結晶後の欠陥層の少な



108

い本来の状態、中が圧延したサンプル、下はその中のサンプルに引
続き化学研磨 100μm を施し欠陥層を除去した後のサンプルでの測
定結果である。
図 8-11 に化学研磨により表面を少しずつ除去しては Hｃ１が測定
された結果を示す。この実験結果より表面欠陥層の厚みは約 30μｍ

図 8-10.　Hｃ１の測定装置（左）と測定結果（右）［8-2］
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図 8-11.　圧延加工をしたテストサンプルに
化学研磨を施したときの Hｃ１の推移［8-2］
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以上の 2 つの測定結果より、我々は溶接欠陥の無い場合に置いても
ニオブ空洞の前処理として機械研磨を行うこと、この機械研磨によ
り除去する厚みを 30μm とすることを基本として表面処理の開発を
行っている。尚、後述するがバフ研磨より簡便な機械研磨として開
発したバレル研磨を適用した複数の空洞により、非常に再現性よく
25MV/m 以上の加速電界が得られている。
空洞の平均研磨量と最大加速電界の関係を図 8-13 に示す。これは
図 2-12 の横軸（赤道部の研磨厚み）を空洞平均研磨厚みに変えたも
のである。例えば 30MV/m の加速性能を目標とする場合には、機械
研磨（30μm）を併用すれば（△）、電解研磨のみの場合（○）に
は 100μm 程度必要であった電解研磨量を 50μm 程度に削減できる
ことが分かる。従って本研究では機械研磨 30μm と電解研磨 50μm
の組合せ処理を行い、前章に示したようにこの方法で 30MV/m を確
かに達成できた。本研究で電解研磨量を結果的に 50μm に低減でき
た。これは表面処理時間の短縮及びコスト削減に繋がる。特に量産
の場合にはライン数の削減にも繋がる。また電解研磨液の寿命を伸
ばし廃液量を減らすことで環境への負担を軽減することができる。
電解研磨量 50μm は、後述するように機械研磨での仕上げ面粗度と
の関連で更に低減できる可能性がある。また、40MV/m を展望した
場合の研磨量の把握は今後の検討課題である。

図 8-13.　空洞の研磨量と最大加速電界



111

8.4    本本本本研研研研究究究究成成成成果果果果ののののももももたたたたららららすすすす効効効効果果果果
本研究で開発された水素吸蔵を起こさない遠心バレル研磨と、硝
酸を添加した電解研磨との組合せ処理により以下に述べる効果が期
待できる。

1））））アアアアニニニニーーーールルルル不不不不要要要要のののの効効効効果果果果
本研究により空洞の水素脱ガスアニールを省くことが可能となっ
た。このことはコスト面以外にも多くの効果をもたらす。
ⅰ）アニールによる空洞ニオブ材のソフト化の問題の回避、つまり
空洞が、高強度の圧力容器としての機械特性を維持できる。これ
は、高圧ガス安全上重要である。

ⅱ）空洞再処理（例えば加速器運転中に性能劣化した空洞の再処理）
における対応が容易になる。アニールが空洞に歪みを与えるので、
アニールを行った場合にはプリチューニングして各セルのフィー
ルド・フラットネスを調整する必要がある。本研究で開発した表
面処理法ではアニールが省けるので、一度プリチューニングを行
えばその後の調整が不要である。

2））））表表表表面面面面処処処処理理理理時時時時間間間間短短短短縮縮縮縮効効効効果果果果
TESLA の 1.3GHz の 9 連空洞を例にとり、現状で空洞を試作した
場合の TRISTAN 法と新規開発法での表面処理時間を表 8-1 に比較

表 8-1.　表面処理時間短縮効果
TRISTAN 法 新規開発法

表面処理工程 日数 表面処理工程 日数
ハーフセルの
バフ研磨

0.5 日/枚×18 枚
＝9 日

塩酸浸漬
＋錆チェック

1日

溶接部
グラインダー研磨

溶接 2カ所／日
の都度実施　→9.5 日

遠心バレル研磨
＋水洗

１日

脱脂＋水洗＋プレ電
解研磨＋水洗＋電解
研磨 80μm＋水洗

3日（2 日）*

水素脱ガスアニール 2.5 日
脱脂＋水洗＋仕上電
解研磨 5μm＋洗浄

2日（1 日）*

プレ電解研磨＋水洗
＋電解研磨 50μm＋
水洗＋高圧水洗

2日（1 日）*

合計 27 日 合計 3 日
*: 括弧内は量産効果を考慮した場合の日数を示す。



112

する。実際の TRISTAN の処理では、例えばアニールと電解研磨が
別会社に発注されたため、移動や処理準備のために更に時間を要し
たが、表 8-1 ではそうした時間は入れずに実質時間のみを比較した。
TRISTAN 法ではバフ研磨と溶接部のグラインダー研磨に実労働日
で 20 日を要した。特に空洞赤道部にある溶接部のグラインダー研
磨では、専用のグラインダー装置を取付けてシーム部を確認しなが
ら研磨しなければならず時間がかかった。電解研磨やアニールを含
めた全体で 27 日を要している。これに対して新規開発法では、全
ての表面処理が 3 日で完了する。新規開発法の採用により表面処理
時間が 1/9 に短縮される。この大幅な時間短縮は、次項に述べるよ
うに表面処理自体のコストは勿論、特に量産の場合には処理ライン
数の低減につながる。

3））））表表表表面面面面処処処処理理理理ココココスススストトトト削削削削減減減減効効効効果果果果
TESLA の 1.3GHz の 9 連空洞を例にとり、TRISTAN 法と新規開
発法の表面処理コストを比較した。現状で超伝導空洞 1 台を試作し
た場合の表面処理コスト内訳を図 8-14 に示す。電解研磨については、
量産効果が全く含まれていない。アニールについては、現状では大
型工業真空炉を使用しており、そのコストを空洞 1 台に割り振ると
かなり過大評価になる。そこでこのコスト評価では、現状で同時処

図 8-14.　表面処理コスト削減効果
（TESLA 1.3GHz9 連空洞 1 台当たり）

合合合合計計計計１１１１１１１１００００万万万万円円円円

  TRISTAN 法法法法 新新新新規規規規開開開開発発発発法法法法

Buff ing
+Grinding

pre EP
+ Main EP

Annealing

Final EP

CBP

pre EP (HNO3)

+ Main EP

合合合合計計計計２２２２５５５５００００万万万万円円円円

2.3 : 1
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理可能な最大空洞数（10 台）で割った値を使った。このようにアニ
ールについてはかなりの量産効果が含まれるが、その他の表面処理
については入っていない。その他の表面処理も量産効果で、図 8-14
に示す値の 1/3～1/4 になると期待される。
試作段階でのコスト評価ではあるが、バフ研磨を遠心バレル研磨
に代えること、アニールと仕上げ電解研磨を省くことにより、新規
開発法は表面処理コストを少なくとも現状の半分以下に削減できる
ことが分かる。
更に、限られた期間内で空洞を量産する場合、前項で述べた表面
処理時間は設備費に大きく影響する。例えば TESLA 空洞 2 万台を 5
年で製作する場合には、実労日 256 日/年とすると 16 台/日の製作率
である。表 8-1 では量産効果を考慮した場合の処理日数が括弧で示
されている。ここで量産時には処理とその準備作業を平行して行え
るので、括弧に示す処理日数となる。これらの値を用いて単純計算
すると、新規開発法で必要な電解研磨設備ライン数は 16、一方
TRISTAN 法では 48 となる。加えて新規開発法では機械研磨のため
の設備は遠心バレル研磨機 4 台で足りるが（1 度に空洞 4 台を処理
可能な装置）、TRISTAN 法ではバフ研磨設備ラインとグラインダ
ー研磨設備ラインが 141 ずつ必要である。このように、今回の研究
成果はキャピタルコスト削減にも大きく貢献することがわかる。

8.5    本本本本研研研研究究究究成成成成果果果果のののの一一一一般般般般的的的的応応応応用用用用
本研究成果は超伝導空洞以外にも応用性がある。その例として、
以下のものが考えられる。
1）水素フリー機械加工：
例えば銅の加速管に関して、切削液を水素を含まないものに変
更することにより加工中の水素吸蔵を低減する。

2）水素フリー成形：
液圧バルジ成形などの液圧成形の際に水素を含まない溶媒を用
いることにより、成形時の水素吸蔵を防ぐことができると予想
される。

3）真空材料の表面処理：

本研究では水素フリー機械研磨と化学研磨の組合せにより水素
フリーな表面処理を実現した。現在、超高真空システムでは残
留ガスの主成分は水素であり、この水素ガスの除去が問題とな
っている。真空部材を水素フリーな表面処理法で仕上げること
により、到達真空度の向上、或いはベーキング時間の短縮がで
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きる可能性がある。
4）積極的に水素を吸蔵させる場合への応用：
本研究では水素吸蔵の低減を目標とし、水素吸蔵を低減するた
めに酸化剤の添加が有効であることを見出したが、これは逆に
水素を吸蔵させたい場合には酸化剤や酸素汚染を除去すること
が重要であることを示唆するものである。

8.6    今今今今後後後後のののの課課課課題題題題
本研究では空洞の加速電界は 30MV/m に留まった。40MV/m を実
証することが残された課題である。加速電界が 30MV/m に留まった
原因として、空洞の遠心バレル研磨の仕上げ面が粗過ぎたため、電
解研磨仕上げ面が粗く、フィールドエンハンスメントにより加速電
界が 30MV/m に制限された可能性がある。40MV/m を達成するため
には空洞内面の面粗度を 2μm（Rz）以下に仕上げることが重要と
の解析結果が報告されている[8-3]。研磨メディアの選定により、遠
心バレル研磨面粗度を小さくした後、電解研磨で 2μm（Rz）以下
の滑らかな面に仕上げ、40MV/m の高電界性を確認する必要がある。
また、遠心バレル研磨での仕上げ面を滑らかにできれば、電解研
磨量を 50μm からさらに低減できる可能性がある。電解研磨量を低
減できれば、電解研磨液の液寿命がさらに伸び、その結果廃液量が
減り、表面処理コストさらには廃液処理の環境への負担を減らすこ
とができる。遠心バレル研磨の仕上げ面をより滑らかにすることが
今後の課題である。

参参参参考考考考文文文文献献献献

[8-1] G. Katano, ”Analyzing Methods of Hydrogen Trapping Sites in Metal Crystals
and Relation between Surface Defects and Hydrogen Absorption”, AIP
CONFERENCE SERIES, Proc. of the International Workshop on Hydrogen in
Materials and Vacuum Systems, to be published (2002)

[8-2] K. Saito et al., ”A Role of Mechanical Polishing in the Surface Treatment of
Superconducting Niobium RF Cavities”, Proceedings of the 21st Linear
Accelerator Meeting in Japan, 225-227(1996)

[8-3] K. Saito, “DEVELOPMENT OF ELECTROPOLISHING TECHNOLOGY
FORSUPERCONDUCTING CAVITIES”, Proceedings of Particle Accelerator
Conference, to be published (2003)



115

第第第第９９９９章章章章    結結結結論論論論
本論文の結論をまとめると以下の通りである。
1）簡便かつ高速な機械研磨法（遠心バレル研磨法）を開発した。
2）その機械研磨法での水素吸蔵阻止対策を開発し、水素フリー機
械研磨法を発明した。

3）この水素フリー機械研磨法と、定常酸化プロセスを付加した電
解研磨法との組合せ処理によりアニールフリーの簡単な超伝導
空洞用表面処理法の開発に成功した。
この新しい表面処理法の採用により表面処理コストを TRISTAN
法の半分、表面処理時間を 1/9 に低減できる。

　この開発の中で、水素を含む研磨液を用いた湿式機械研磨では研
磨液からの水素吸蔵が著しいことを発見し、水素フリーの研磨剤を
使用することで水素吸蔵を起こさない湿式機械研磨法を発明した。
また、多量に表面欠陥の存在する場合は電解研磨でも水素吸蔵が起
こり得るが、酸化プロセスが表面欠陥を介して起る水素吸蔵を阻止
するのに非常に有効であることを見出した。
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ＡＡＡＡ－－－－１１１１　　　　加加加加速速速速空空空空洞洞洞洞にににに関関関関すすすするるるる超超超超伝伝伝伝導導導導のののの基基基基礎礎礎礎知知知知識識識識

　ここでは超伝導の発見の歴史、超伝導体の基礎知識、超伝導空洞
の高周波抵抗に関する現象論（２流体モデル）などについて簡単に
述べる。

１．　超伝導の発見と超伝導加速空洞

　１８世紀の終りより、自由電子の起源を知るために、低温での金
属抵抗の測定が行なわれていた。Dewar により液体水素温度（２０.
３K）までの白金の抵抗が測定され、Onnes はこれを更に液体ヘリ
ウム温度まで測定した。この時、抵抗値は低温側で一定値に落着い
たが、この抵抗値は絶対零度に於て Drude の理論では零に、Kelvin
の理論では無限大に発散するものと予想されていた。そこで、Onnes
は白金中の不純物に問題があると考え、蒸留による高純度化が容易
な水銀での抵抗測定を開始し、１９１１年に、液体ヘリウム温度で
水銀の直流抵抗が消失することを確認した。これが最初の超伝導現
象の発見であり、完全導電性と呼ばれるものである。超伝導状態
（superconductive state）という言葉は、１９１３年に Onnes が米国
の国際冷凍会議の招待講演で初めて用いたものである。更に１９１
４年に Onnes は、その印加により超伝導状態が壊れ常伝導状態とな
る臨界磁場、並びに超伝導状態の閉回路に電流を閉じ込められるこ
と、則ち永久電流（persistent current; 持続電流）を発見した。それ
から１９年後の１９３３年に F.W.Meissner が、超電導状態の試料に
は１０－５cm 程度の深さしか磁場が侵入できず、内部の磁束が排
除されるマイスナー効果を発見した。この性質は完全反磁性と呼ば
れ、完全導電性と並ぶ超伝導の基本特性である。
　これらの新しく発見された現象を説明するために、超伝導状態で
は自由電子が抵抗を持つ常電子と、抵抗を持たない超電子の共存で
あるとする、二流体モデルが考えられた。このモデルに基づく現象
論は複数発表されているが、その主たるものは、１９３５年の F.
London、H. London によるロンドン理論と、１８５０年の V. L.
Ginzburg、L. D. Landau によるＧＬ理論である。二流体モデルに関
しては、後述する。
　超伝導現象の現象論を越えた説明は、１９５７年に Bardeen、
Coopper、 Schrieffer によるＢＣＳ理論により与えられた。これは、
反平行スピンを持つ２個の電子がフォノンを中立ちとする引力によ
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り電子対を臨界温度以下で形成し、巨視的な数の電子対が同一の重
心運動を行うとする理論である。ＢＣＳ理論により超伝導現象が理
解され、１９６０年 Giaever によるトンネル効果の発見、１９６１
年 Fairbank らと Nabauer らによる 磁束の量子化の発見、１９６２
年 Josephson によるジョセフソン効果の発見と、超伝導の諸特製が
次々と発見された。この超伝導発見の歴史を表２－１に纏めた。そ
の後、１９８６年の Bednorz、Muller による酸化物超電導体の発見
を契機に、超伝導臨界温度はそれまでの約２３Ｋから一年半ほどの
間に１００Ｋ近く上昇した。ただし、成形性などに問題があり、実
際の超伝導空洞ではこれらの高臨界温度を持つ超電導体の実用化は
成されていない。我々の超伝導加速空洞では、単体では最も高い臨
界温度（９.２５K）と、最も大きな臨界磁場（１９８０Oe）を持つ、
金属のニオブを用いている。
　超伝導加速空洞の歴史は、１９６５年のスタンフォード大学にて
始まった。最初の超伝導加速空洞は銅の内面に鉛を鍍金した２８５
６MHz の３連の電子加速空洞で、２K での加速電界が５.５MV/m、
Ｑ値は１.５×１０７であった。この後、超伝導加速空洞はＣＥＲＮ、
ＤＥＳＹ、ＣＥＢＡＦなど各国の研究所にて開発され、ＫＥＫのＴ
ＲＩＳＴＡＮ計画に於て、超伝導加速空洞の大規模長期運転が世界
に先駆けて成功した。超伝導加速空洞ではその高周波抵抗が常伝導
空洞の１０－６倍以下であり、液体ヘリウムによる冷却分を考慮して
も、常伝導空洞に比べエネルギー変換効率が高い。このため、次世
代の素粒子実験計画であり、TeV エネルギーで電子を衝突させる３
０ km に及ぶ加速器の建設となるＴＥＳＬＡ (TeV Energy
Superconducting Linear Accelerator) 、省エネルギー時代に対応した
ＥＲＬ(Energy Recovery Linac)などの加速器計画への超伝導加速空洞
の応用が注目されている。

表１　超伝導の歴史

1898 Dewar　水素の液化に成功、２０Ｋまでの低温での白金の抵
抗測定

1900　M. Planck　量子仮説の発表
Drude　金属の自由電子モデルを発表

1908　Kamerlingh Onnes　ヘリウム（４Ｈｅ）の液化に成功
1911　Kamerlingh Onnes　水銀の直流電気抵抗消失の発見
1914　Kamerlingh Onnes　臨界磁場、永久電流（持続電流）の発見
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1926　Kamerlingh Onnes　臨界磁場の温度依存性の発見
1928　F. Bloch　自由電子と格子振動の相互作用の金属量子論の導

出
1933　Gorter & Casimir　超伝導状態の熱力学的解析

F.W.Meissner　マイスナー効果の発見
1935　F. London & H. London　ロンドン方程式の導出
1950　V. L. Ginzburg & L. D. Landau  ＧＬ理論の導出
1957　Bardeen & Coopper & Schrieffer ＢＣＳ理論の導出

A. A. Abrikosov　第２種超伝導体の予言
1960　Giaever　トンネル効果の発見
1961　Fairbank et al.& Nabauer et al.　 磁束の量子化の発見
1962　Josephson　 ジョセフソン効果の発見
1986　Bednorz & Muller　高臨界温度を持つ酸化物超電導体の発見
1974 HEPL　核物理研究、ＦＥＬ用 130MeVニオブ電子リサイク

ロトロン稼働開始
1987　DARMSTADT　核物理研究、ＦＥＬ用 130MeVニオブ加速器

DALNAC稼働開始
1988　KEK　32GeV 電子・陽電子衝突型ニオブ加速器 TRISTAN 稼

働開始
1990　CERN　64GeV 電子・陽電子衝突型ニオブ加速器 LEP 稼働開

始
1991　DESY　33.5GeV 電子・陽電子衝突型ニオブ加速器 LEP 稼働

開始
1994　CEBAF　核物理研究用 4GeV ニオブ電子リサイクロトロン稼

働開始
1997　DESY 他　TESLA Test Facility(Phase 1) 核物理研究、ＦＥＬ

用ニオブ加速器稼働開始

２．超伝導の諸特性

　超伝導(superconductivity)の基本特性は、１）超伝導状態では直流
抵抗が零となる完全導電性(perfect conductivity)、２）超伝導状態に
ある超伝導体の内部では磁束が零となる完全反磁性 (perfect
diamagnetism)、３）超伝導リングでは、その整数倍の磁束しか許さ
れない、磁束量子(fluxoid; Φ0=h/2e=2.07×10-15Wb)が存在すること
である。
　超伝導体には臨界電流密度(Jc)、臨界磁場(Hc)、臨界温度(Tc)が存
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在し、電流や磁場、温度がこれ以上になると超伝導状態が壊れ、常
伝導状態となる。
　超伝導体には２種類あり、夫々第一種超電導体、第２種超伝導体
と呼ばれている。双方の磁化曲線を下図に示す。
  

図１　第 1種超電導体の磁化曲線　図２　第２種超電導体の磁化曲線

図１より、第２種超電導体は Hc1 以下では第一種超伝導体と同じ
であるが、Hc1以上 Hc2以下の領域では、部分的に磁束の侵入した混
合状態となる。この混合状態では、局所的な常伝導領域に磁束が侵
入しているが、他の部分は完全反磁性を示す超伝導状態であり、直
流電流抵抗は零である。また、図２中の Hc は、磁化曲線と横軸の
囲む面積と、原点より点(Hc, 0)を底辺とする直角三角形の面積が等
しくなるよう算出される磁場であり、熱力学的臨界磁場と呼ばれて
いる。
常伝導領域と超伝導領域の境界面の表面エネルギーが磁場の増大に
対して常に正であれば第１種超伝導体、負になる場合は第２種超電
導体である。
　一般に、高い磁場まで使用できるのは第２種であり、ニオブは第
２種超伝導体、体心立方構造、金属結合半径 1.43Å、超伝導転移温
度 9.25K（単体で最高）、熱伝導率 53.7W/m･Kである。

３．　ロンドンの方程式

　前節にあげた超伝導の基本特性１）超伝導状態では直流抵抗が零
となる完全導電性(perfect conductivity)、２）超伝導状態にある超伝
導体の内部では磁束が零となる完全反磁性(perfect diamagnetism)は、
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ロンドンの方程式により表される。

３－１．　ロンドンの第１方程式（完全導電性）

　ローレンツ力、熱運動、摩擦力が無視できると仮定すると、電子
の運動方程式は

　　　 　　　m
v

t
qE

∂
∂

= 　　　　　　　　　 （２－１）

　電流密度 J qnv= より上式は、以下の第一方程式となる。
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,

　電流を運ぶのが超伝導電子対と考えれば、 m m q ee= = -2 2, である。

これが完全導電性を示すのは、摩擦力を無視した電子流体の式であ
るからである。

３－２．　ロンドンの第２方程式（完全反磁性）

　ロンドンの第１式より、

　　　　  　m
v

t
qE

∂
∂

=

　また、マクスウェルの方程式より

　　　　  　— ¥ = -
∂
∂

E
B

t
　　　　　　　　　 （２－３）

　この２式より

　　　　  　 
∂ — ¥ — +

∂
=

( ( ) )
.

J B

t
const

　従って、
　　　　  　 — ¥ + =( ) .LJ B const　　　　 （２－４）
　ここで、この定数を零と置くと、
　　　　　   — ¥ + =( )LJ B 0　　　　　　 （２－５）
　
4．　二流体モデルによる高周波抵抗

超伝導体は直流電流に対して抵抗を示さないが、超伝導加速空洞に
高周波（交流）を導入した際には空洞内面に表面抵抗が生ずる。超
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伝導空洞の性能は、概ねこの表面抵抗による発熱と磁気的な超伝導
破壊により制限される。超伝導体の交流に対する抵抗の発生は、以
下の通り２流体モデルで説明できる。

電子を超伝導電子（ s）と常伝導電子（ n）（以下、各々に関連した
物理量に下付きの s、 nを付記する）
で構成される２流体として扱う。尚、下付きの eで電子を表す。

電流は、
J J J J n q v J n q vs n s s s s n n n n= + = =, , （１）

（１）式の速度 vは、次の運動方程式により求められる（ローレン
ツ項v B¥ は省略できるとする）。
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（２）で、常伝導電子の式では衝突項（摩擦項）が付加されている。

時間的変動が e i t- wで表されれば、各電流と電圧の関係式は以下の式
により求められる。
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（３）式で超伝導電子成分はインダクタンス成分、常伝導電子成分
は抵抗部分とインダクタンス成分に入っている。抵抗部分は周波数
を０（直流）にすると無限大となり、完全導電性を示している。周
波数が増加するに従い超伝導電子によるインダクタンスが小さくな
る。交流で常伝導電子が存在する場合に抵抗が発生することが分か
る。
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ν＞＞ωの条件では、
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ここでdは常伝導体への侵入長、lは超伝導体への侵入長である。

２．超伝導表面インピーダンス（表面抵抗）

超伝導体の表面抵抗は表面インピーダンス Zsの実数部 Rsとして表さ
れ、
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-( ) = -i e i1 2 4/ /p を用い（５）式の虚数部を分離すると（４）より、
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（６）式の Rsのdを書直し、s nをs n T( )とし分配関数を考慮し表す
と、（７）式の通り表面抵抗が求められる。

R

n
e

T n e

s

n

n

kT

n

n
kT

= = =

=

=
Ê
ËÁ

ˆ
¯̃

( ) =
È

Î
Í
Í

˘

˚
˙
˙

-

-

wm l
d

wm l

wm s

w m l s

w m l

d
wm s

s

0

3

2
0

3

0

2

0

2 3

2

0

2 3

0

0

1 2

0

2 2

2

2

D

D
/

,

（７）

尚、e kT

- D

は温度Tで電子がエネルギーDを持つ（常伝導である）確率
に比例し、表面抵抗を担うのは常伝導電子であることが現れている。
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ＡＡＡＡ－－－－２２２２　　　　超超超超伝伝伝伝導導導導空空空空洞洞洞洞のののの性性性性能能能能測測測測定定定定

空洞の測定系を図１に示す。空洞は液体ヘリウムを満たしたクライ
オスタット内にあり超伝導状態である。

図１　測定系

１．ＰＬＬ（Phase-locked Loop）

空洞の共振周波数に追随してＲＦを入力するために回路はＰＬＬに
なっている。

ＰＬＬの主な構成要素は位相比較器、ループフィルタ、電圧制御発
振器（Voltage  Controlled Oscillator; VCO）の３つである（図２）。

                              　　　              　　　　　 位相差、周波数復調出力
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ｆ（ｔ），Ｆ（ｓ）
　　　　　　　　　位相比較器　　　　ｘ（ｔ） 　　　
　　入力信号　　　（乗算器）　　　AK1sinφ 　　　　 
　　2Asinθ(t)
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　K2
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　電圧制御
　　　　　　　　　　　　VCO出力；2K1cosθ'(t)　　　  　発振器(VCO) 　e(t)制御信号
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

図２　ＰＬＬの基本構成
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位相比較器：
　２つの入力信号の位相差に対応した出力電圧を発生する。

ループフィルタ（低域通過フィルタ）：
　位相比較器出力に含まれる不要な高調波成分や雑音を除去する。
　そ振幅、位相特性によりＰＬＬの応答特性、同期特性を決定する。

電圧制御発振器：
ループフィルタの出力の制御信号電圧で発振周波数が決定される
発振器。
　その出力が位相比較器に加えられＰＬＬの帰還ループを形成する。

１）同期状態にある場合
ＶＣＯの自走発振周波数が入力信号の周波数と異なると、位相比
較器出力電圧が周波数を合致させるに必要な制御電圧となる。

２）同期状態にない場合
　周波数引込み過程（Pull-in。位相比較器が異なる周波数の入力信
号のミクサーとして周波数差に対応する２信号の積にに比例する検
波出力を発生し、この差がループの特性で決定される特定の値以下
である場合、漸次ＶＣＯが周波数差を縮め同期する。）に引続き、
位相同期過程（Lock-in。位相比較器出力電圧の作用）にて位相が同
期する。

空洞からの入力信号（ｐｔより抽出。Ａ
２［Ｗ］）、及びＶＣＯから

の信号（K1
２［Ｗ］）を下式であらわす。

　２Ａsinθ(ｔ)
　２Ｋ１sinθ’(ｔ)

位相比較器の出力Ｘ(ｔ)は上記２信号が乗算され、
　ｘ（ｔ）＝２Ａsinθ(ｔ)×２Ｋ１sinθ’(ｔ)
　　＝ＡＫ１sin｛θ(ｔ)－θ’(ｔ)｝＋ＡＫ１sin｛θ(ｔ)＋θ’(ｔ)｝
　　→ＡＫ１sin｛θ(ｔ)－θ’(ｔ)｝
　　　　　（第二項は高周波のためろ波される。）

従って、位相比較器の出力電圧は、入力信号とＶＣＯ出力信号の位
相差の正弦に比例し、ＶＣＯの自走発振周波数が空洞の共振周波数
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と異なると、コンバーター出力電圧が周波数を合致させるに
必要な制御電圧となる。

簡単なループフィルタの無い場合を考える。
ＶＣＯの自走発振角周波数をω０［rad／sec］とし、
その角周波数変調感度をＫ２［rad／sec ・ V］とする。

位相比較器出力電圧を帰還したとき発振角周波数ｄθ’(ｔ)／ｄｔは、
ｄθ’(ｔ)／ｄｔ＝ω０＋Ｋ２ＡＫ１sinφ(ｔ)
ここで、φ(ｔ)＝θ(ｔ)－θ’(ｔ)。

　θ１(ｔ)＝θ(ｔ)－ω０ｔ
　θ２(ｔ)＝θ’(ｔ)－ω０ｔ
とおくとθ２(ｔ)＝θ１(ｔ)－φ(ｔ)であるので前出の式は、
ｄφ(ｔ)／ｄｔ＝ｄθ１(ｔ)／ｄｔーＡＫＴsinφ(ｔ)
ここで、ＫＴ＝Ｋ１Ｋ２
ＡＫＴ：ＰＬＬのループゲイン
ＡＫ１：位相比較器の出力電圧
Ｋ２：周波数変調感度

尚、図１では低域通過フィルタ及び電圧制御発振器はフィードバッ
クコントローラに含まれている。

２．Q0など測定量の算出

測定で求めるのは空洞カップラ位置でのＲＦパワー：入射 pin、反射
pr、トランスミット pt（空洞は液体ヘリウム中にあり、パワーセン
サーを直接接続することが困難であるためヘリウムスタットの外で
測定し、同軸ケーブルでの電送ロスをケーブルコレクションにより
補正。ケーブルコレクションについては後述する。）、共振周波数
f、ヘリウム温度T（後で示すがヘリウム圧力より換算）、QL（t 1 2/( )、
fより算出）であり、これよりQ0、Eaccなどを算出する。

見かけのＱであるQLは、以下の通り測定される。
空洞への入力パワーを中断した時の ptの減衰は

p t p et t

t

QL( ) = ( ) ◊
-

0
w

従って、 ptが１／２になる時間をtとしオシロスコープで測定すれ
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ば、
1
2

0
2

p p et t

f

QL( ) = ( ) ◊
-

t
p t

\ =Q
f

nL

2
2

p t
l

定常状態ではエネルギー保存則より、
p p p ploss in r t= - -

b *、b t、b in、Q0、Qt、Qin、QLは以下の通りである。

b * =
±1

1

P

P

P

P

r

in

r

in

m

（符号はカップリングがオーバーのとき上、アンダーのとき下）

b t
r

loss

P

P
=

b b bin t= ◊ +( )* 1

Q
U

Ploss

0 =
w

（常伝導ではQ0を求めるために共振周波数 f、共振の半値幅Dfを用
いQ0= f／Dfを使えるが、我々の超伝導Ｌバンド空洞ではDf～0.04Hz
となり、この方法では測定できない。）

Q
Q

t

t

= 0

b

Q
Q

in

in

= 0

b
1 1 1 1

0Q Q Q QL in t

= + +

表面抵抗RSは以下の通り求められる。

Q
U

Ploss

0 =
w

　　

P R H dSloss s= Ú
1
2

2

上のQ0の式に下の２式を代入して
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Q
H dv

R H dS

G

R

R
G

Q

s
s

s

0

2

2

0

2
1
2

= =

\ =

Ú

Ú

wm

ここで、G
H dv

H dS
= ª

Ú

Ú

wm
2
1
2

270

2

2

W　（Ｌバンド単セル空洞）

温度Tは、圧力－温度対応表を用いて下式の通り求められる。
T［Ｋ］＝0.79394＋0.466474・（ヘリウム圧力［ｔｏｒｒ］）^ 0.30081
この近似式は、図３の通り圧力ー温度対応表をフィッティングして
求めたものである。

図３　ヘリウム圧と温度

残留抵抗Rresは 4.2K から 1.4K まで減圧して測定した表面抵抗を以下
の式でフィッティングして求められる。
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T = 0.79394+0.46474*(He pressure)^0.30081
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R R R R A
T

eres S BCS S

k TB= - = -
-w 2 D

我々のＬバンド超伝導単セル空洞では　残留抵抗は５ｎΩ程度であ
る。1.4ＫでＲｓはほぼ残留抵抗である。一方の常伝導空洞では表面

抵抗 RS NC/ は、 RS NC/ =
wm

s2
であるが、無酸素銅では異常表皮効果の

ため 70Ｋ以下では電気伝導度がこの式より小さくなり、ヘリウム温
度でも常温の数分の１にしかならない。［１］
空洞の効率を示すシャントインピーダンスRshは以下の通り定義され
る。

　　R
V

psh

loss

=
2

ここでＶは加速電界である。定義より、 Rshが大きいほど少ない電力
で強い加速電界を発生させることができる。ここで、

　　R
R

Q
Qsh

sh=
0

0

の
R

Q
sh

0

は空洞の形状で決まる量である。

一方、Q0は別の形状因子Gと表面抵抗RSにより、

　　Q
G

RS

0 =

従って Rshを大幅に向上させるにはQ0を上げる、即ち表面抵抗を下
げることが必要である。

1.4K まで減圧できたところで、RF の入力を増加させながら加速性
能を測定する。加速電界Eaccは、減圧時に予め求めておいたQtと測
定値 ptより以下の通り求められる。

R
V

p

E

p

E
R

Q
p Q

R

Q
p Q

E
R

Q
p Q Z p Q

sh

loss

acc

loss

acc
sh

loss
sh

t t

acc
sh

t t t t

= =
( )

( ) = =

= =

2 2

2

0

0

0

0

1

l

l

l

ここで、Z
R

Q
msh= ª [ ]1

90
0l

W / （Ｌバンド単セル空洞）
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３．ケーブルロスコレクション

パワーセンサーでの読みをPin m/ 、Pr m/ 、Pt m/ とする（図１参照）と、
これはケーブルでの損失を含むので、空洞位置での Pin c/ 、Pr c/ 、Pt c/

よりも小さくなっている。従って空洞性能の測定前に実測値Pin m/ 、
Pr m/ 、Pt m/ よりケーブルでの損失を補正しPin c/ 、Pr c/ 、Pt c/ を算出する
ため
P C Pin c in in m/ /=
P C Pr c r r m/ /=
P C Pt c t t m/ /=
を満たす定数Cin、Cr、Ctを以下の手順で求めている。

（１）クライオスタット外のケーブルロスの測定
　 （測定系の図１のＣ、Ｄ点よりセンサーまでのロスの測定）
１）前出の測定系の全体図のＣ位置にパワーセンサーを接続しP0、

Pin m/ を測定する（ケーブルロスは片道分）。
　２）Ｃ位置にショートを接続し全反射させPr m/ を測定する（ロス

は往復分）。
　３）Ｃ位置にＤを接続しPt m/ を測定する（ロスは片道分）。

（２）クライオスタット内のケーブルの測定
　 測定系の図Ｃ点にサーキュレータを接続し、図４の通りP0

'、Pin

'、
Pt

'を順次測定する。

図４　クライオスタット内ケーブルロスコレクション

P0

P0'

P0
Pt'

P0

Pin'

P0'=a2P0 Pin'=a2b2P0 Pt'=a2g2P0

a

a

bb

gg

a a

a a

Ｃ Ｃ Ｃ
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上記（１）、（２）の測定により、Cin、Cr、Ctは以下の通り求め
られる。

C
P

P

P

Pin

in in m

= 0 0

'

'

/

C
P

P

P

Pr

in r m

= 0 0

'

'

/

C
P

P

P

Pt

t t m

= 0 0

'

'

/

４．測定手順及び測定例

１） 残留表面抵抗を測定する。
４．２Ｋより１．４Ｋまで冷却（減圧）しながら表面抵抗を測定
し、残留表面抵抗（温度０での値）を外挿して求める。測定例を図
５に示す。

1 0-9

1 0-8

1 0-7

1 0-6

0 . 2 0 . 3 0 . 4 0 . 5 0 . 6 0 . 7

R
S
 =

 2
74

/Q
0 [

WWWW
]

T-1 [K-1]

Rs = A*(1/T)*exp[-(DDDD/kT)] + Rres

ErrorValue

0.0001580.0001095A [WWWWK]

4.329618 .314DDDD/k [K]

3.2135e-095.1073e-09Rres [WWWW]

N A0.020113cccc2

N A0.99999R

図５　表面抵抗の温度依存性測定例

２） 加速性能を測定する。
　入力パワーを増やしながら加速電界を測定する。測定例を図６に
示す。
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図６　加速性能測定例
尚、本論文の低温空洞性能は、Ｌバンド空洞用に開発された簡易縦
測定システム［２］を用いて測定されている。このシステムでは、
ヘリウム槽（内径３００φ、深さ３ｍ）やその中に入る空洞吊下げ
スタンドの熱容量を極力小さくすることで熱負荷を小さくし、窒素
予冷を行わずにヘリウム冷却を行っている。ヘリウム槽は熱侵入低
減のため上より５０８ｍｍまでＦＲＰ製、その下は軽いアルミ製で
ある。液体ヘリウムを溜めて放置した際の液面の低下速度より、熱
侵入は１.１Ｗと非常に小さい。冷却時間は、室温より液体ヘリウム
温度に到達するまでが概ね４０分から６０分である。また、単セル
空洞の性能測定に必要な液体ヘリウム量は２５０ l程度である（冷
却時に消費される分を含む）。クライオスタット内にはトーキン製
スーパーパーマロイの磁気シールド（肉厚１ｍｍ、内径２９５φ、
深さ２ｍ）が挿入されている。これは上側が開いた底付きの円筒形
であり、底から１.６ｍでは残留磁場が垂直成分：６ｍＧａｕｓｓ、
水平成分：４.５ｍＧａｕｓｓである。残留磁場の空洞の表面残留抵
抗への寄与は、ＣＥＢＡＦでの測定結果によれば夫々０.２５ｎΩ／
ｍＧａｕｓｓ、０.２２ｎΩ／ｍＧａｕｓｓであり、合計すれば２.
５ｎΩとなる。尚、単セル空洞の低温測定に於て最も小さい表面残
留抵抗は４ｎΩ程度であるため空洞起因の残留抵抗は、小さいもの
では１ｎΩ程度と推定される。

[1]：Weingarten, W., Particle World, Vol.1, No.4, p93(1990)
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[2]："Ｌ－バンド超伝導空洞用簡易縦測定システム" K. Saito et al.,
Proceeding of the 21st Linear Acelerator Meeting in Japan 1996,

Tokyo, Japan
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ＡＡＡＡ－－－－３３３３　　　　超超超超伝伝伝伝導導導導加加加加速速速速空空空空洞洞洞洞のののの設設設設計計計計

先ず完全導体の円筒空洞の設計について簡単に説明し、次に実際に
アルミで円筒空洞を作成した結果及び計算機での計算結果
（SUPERFISH）を示す。

１．　完全導体の円筒空洞

μ、εの非散逸性の誘電体で満たされた半径 a、長さ dの完全導体
の円筒空洞を考える。空洞の中心軸をＺ軸とし、端板のＺ座標を各々
０、dとする。

マクスウェルの方程式
— ◊ =

— ¥ - Ê
Ë

ˆ
¯ = Ê

Ë
ˆ
¯

— ¥ + Ê
Ë

ˆ
¯ =

— ◊ =

r

r
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r
r

r

D

H
c

D

t c
J

E
c

B

t

B

4

1 4

1
0

0

pr
∂
∂

p

∂
∂

より円筒内の時間依存性をe i t- wとするとρ＝０、
r
J＝０より、

— ◊ =

— ¥ = -Ê
Ë

ˆ
¯

— ¥ = Ê
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ˆ
¯
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r r
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i

c
E

E
i

c
B
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0
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wme

w

上式で∇×（∇×
r
B）、∇×（∇×

r
E）を計算すると、

— +Ê
ËÁ

ˆ
¯̃

=

— +Ê
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ˆ
¯̃

=

2
2

2

2
2

2

0
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mew

mew
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c
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r

r

Ｚ方向の空間的変化を取出し
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r r

r r
E x y z t E x y e

B x y z t B x y e

ikz i t

ikz i t

( , , , ) ( , )

( , , , ) ( , )

=

=

± -

± -

w

w

— = — +2 2
2

2t z

∂
∂
であるから（Ｚ方向とそれに垂直な方向に分ける）、

— + -Ê
ËÁ
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r

電磁場をＺ方向とそれに垂直な方向に分けると、

r r r

r r

r r r r
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E e E e
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B e B e

z t

z z

t

z t

z z

t
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=

= ¥ ¥
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= ¥ ¥
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3 3

3

3 3

( )

( )

これらを用いればマクスウェルの方程式は
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整理すると
r
Et、

r
Btは、
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上式より、EzとBzが分かれば

r
Etと

r
Btが決定される。

z方向に伝搬する入射波と反射波の重ね合せの電磁場を考えている
ので、

r r r

r r r r

r r r

E x y z t E x y e E x y e

E E kz i E E kz e

E x y z E x y kz E x y kz

ikz i t ikz i t

i t

, , , , ,

cos sin

, , , cos , sin
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= +( ) ( ) + -( ) ( )[ ]

\ ( ) = ( ) ( ) + ( ) ( )

-
-

+
- -

- + - +
-

w w

w

1 2

ここで
r
E1、

r
E2 は複素ベクトル関数である。

完全導体の境界条件より z＝０、dで
r
Et＝０であるから上式より、
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また完全導体の境界条件より z＝０、 dで Bz＝０であるから同様に
して、

B x y z B x y
p z

d
pz z, , , sin ; , , ,...( ) = ( ) Ê

Ë
ˆ
¯ =2 0 1 2
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従ってＴＭ波の場合（Bz = 0）、

r r r
E x y z E x y

p z

d

p z

d
e pz z, , ( , )cos cos ; , , ,...( ) = Ê

Ë
ˆ
¯ = Ê

Ë
ˆ
¯ =1 3 0 1 2

p y p
と書くことが

でき、

E
p z

d

E
p

d

p z

d

B
i

c

p z

d
e

z

t t

t t

= Ê
Ë

ˆ
¯

= - Ê
Ë

ˆ
¯ —

= Ê
Ë

ˆ
¯ ¥ —

y p

p
g

p y

mew
g

p y

cos

sin

cos

r

r r

2

2 3

またＴＥ波の場合（Ez = 0）、

r r r
B x y z B x y

p z

d

p z

d
e pz z, , ( , )sin sin ; , , ,...( ) = Ê

Ë
ˆ
¯ = Ê

Ë
ˆ
¯ =2 3 0 1 2

p y p
と書け同様に、
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ここで固有値問題を解く。
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円筒座標で書直すと、
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これが常に成立するので両辺は定数。これをm 2とおくと右辺= m 2よ
り、
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これはベッセルの微分方程式である。この解は、 Jm r( )及びHm r( )で
あるが、Hm r( )は r = 0で発散し円筒内の電磁場には不適。適当な解
は Jm r( )である。

我々の空洞で使うＴＭ波では、

側面（完全導体）の境界条件よりE az r g=( ) = 0
Jm r( ) = 0となるｎ番目の根をr mnとすると、

m＝０：　r 0n＝２.４０５，　５.５２０，　８.６５４，　...
m＝１：　r1n＝３.８３２，　７.０１６，　１０.１７３，　...
m＝２：　r 2n＝５.１３６，　８.４１７，　１１.６２０，　...
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上式より、１３００ＭＨｚでは半径a＝８.８３ｃｍ。
ここでTM 010( p = 0)では、wはd  に無関係である。

電子が丁度半周期でセルを通過すると多連空洞で連続的に加速でき
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る。
電子の速度はほぼ光速であるから１３００ＭＨｚでは、セルの長さ
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２．アルミ円筒空洞

アルミ円筒空洞を用い共振周波数及び Q 値の計算値と実測値の比較
を行った。

共振周波数 1300MHzのアルミ円筒空洞（長さ 11.54cm、半径 8.83cm）
のを用いて上記測定を行った。測定状況及びアルミ円板中央に取付
けたピックアップ用のアンテナを図１に示す。

図１　アルミ円筒空洞の測定とそのアンテナ

共振周波数の解析値及び共振周波数及びＱＬのネットワークアナラ
イザーによる実測値を表１に示す。測定周波数は解析値に良く一致
した。

表１　アルミ円筒空洞の共振周波数及びＱＬの実測値
ｍｎｐ
（ＴＭモード）

共振周波数ｆａ
［MHz］（解析値）

共振周波数ｆｍ
［MHz］（実測値）

ｆａ－ｆｍ
［MHz］

ＱＬ
（ｆｍ／Δｆの実測値）

010 1300.5 1299.3 1.2 9856
011 1838.7 1836.5 2.2 6356
012 290638 2903.0 3.8 6430
020 2983.8 2982.3 1.5 8876
021 3254.6 3252.2 2.4 4726
022 3957.4 3953.7 3.7 4558
110 2071.4 2070.3 1.1 14469
111 2445.4 2440.7 4.7 5157
112 3324.0 3320.2 3.8 1830
210 2776.2 2783.1 6.9 912
211 3065.5 3076.4 10.9 6292

このアルミ空洞の周波数を、メッシュ寸法を 0.1cmとして計算機
（SUPERFISH）で計算した。結果を表２に示す。計算値は解析値と
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良く一致した。

表２　アルミ円筒空洞の SUPERFISHによる共振周波数の計算値
ｍｎｐ

（ＴＭモード）
共振周波数ｆａ

［MHz］（解析値）
共振周波数ｆｃ

［MHz］（計算値）
ｆａ－ｆｃ

［MHz］
010 1300.5 1299.5 1.0
011 1838.7 1837.4 1.3
012 290638 2904.9 1.9
020 2983.8 2982.9 0.9
021 3254.6 3253.5 1.1
022 3957.4 3955.8 1.6

また、このアルミ円筒空洞のＱ０などを SUPERFISHで計算した値
も、表３の通り解析値と良く一致した。ここでアルミの電気伝導率
は 3.541×107［（Ωｍ）-1］とした。

表３　アルミ円筒空洞の SUPERFISHによる計算値と解析値の比較
解析値 SUPERFISH

ｆ［MHz］ 1300.5 1299.5
Ｑ０ 2.13×104 2.13×104

Ｒｓ［Ω］ 1.20×10-3 1.20×10-3

Ｒｓｈ［Ω］ 4.18×106 4.18×106

３．SUPERFISHによるＬバンド単セル空洞の計算

計算に使ったＬバンド単セル空洞の形状を図２に、メッシュサイズ
0.1cmでのＱ０などの計算値を表４に示す。ニオブの電気伝導率は
0.8×107［（Ωm）-1］、加速電場 1[MV/m]とした。

図２　SUPERFISHで計算した空洞形状（Ｌバンド単セル空洞）
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表４　SUPERFISHでの計算結果
計算結果

ｆ［MHz］ 1294.9
Ｑ０ 29168

Ｒｓ［Ω］ 9.388×10-3

Ｒｓｈ［Ω］ 2.96×106

形状因子［Ω］ 273.8
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ＡＡＡＡ－－－－４４４４　　　　超超超超伝伝伝伝導導導導ニニニニオオオオブブブブ空空空空洞洞洞洞のののの製製製製作作作作

Ｌバンド単セルニオブ空洞を２個製作した。ニオブは酸化しやすく
高融点（2470℃）であるため、溶接は電子ビーム溶接となる。近年
では溶接を必要としない液圧バルジ成形なども開発されているが、
ここでは従来行なわれている溶接法での製作を行った。

空洞製作には東京電解製の高純度ニオブ材を用いた。用いた材料の
寸法と数を表１に、ニオブの材質検査の結果を表２に示す。

表１　材料

１）ニオブ材（Ｌバンド単セル空洞２個分）
セル材　　　　　　　2.5×280×280　　　　　　RRR=200       4枚
ビームパイプ材　　　2.5×150×256　　　　　　RRR=200       4枚
フランジ　　　　　　15×106φ-80φ（空洞から外すための溝加工済み）4個

２）銅材（無酸素銅Ｃ1020Ｐ。ハーフセルのプレス、ビームパイプのロール練習用）
セル材　　　　　　　2.5×280×280　　　　　　　　　　　     2枚
ビームパイプ材　　　2.5×150×256　　　　　　　　　　　     2枚

表２　ニオブ材の材質検査の結果
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表２よりインゴットでのＲＲＲ＝182、純度 99.8％以上、伸び 31.5％
以上、硬さ 51.6Hvであり、無酸素銅と比較するとやや加工し難い。
（ＲＲＲ＝（常温 293Kでの抵抗）／（超伝導直前 9.3Kでの抵抗））
ニオブ空洞の製作手順は以下の通りである。以下、順に簡単に説明
する。
１） セル材切出し（角板を円形に切出し、中央に位置決め穴をあ
ける）

２） ハーフセルプレス（円板をプレスし、お椀形にする）
３） ハーフセルトリミング（お椀の底や縁の余分な部分を切り取
る）

４） ビームパイプロール（長方形の板を捲く）
５） ビームパイプ電子ビーム溶接（捲いた合わせ目を溶接する）
６） ビームパイプ芯出し（芯だし治具を通す）
７） ビームパイプトリミング（両端の余分な部分を切り取る）
８） フランジ、赤道部、アイリス部電子ビーム溶接

１）セル材切出し

セル材は治具円板にニオブ角材の四隅を押さえ金具で取付け固定し、
旋盤で切出した（ＫＥＫ、スズノ技研ではニオブをワイヤーカット
で加工している）。芯出しのために中央にφ８の穴をあけた。また、
ビームパイプ材はフライスで端を削り正寸とした。尚、練習用の銅
材は、ＫＥＫ工作センターにて加工時の割れを防止するため 500℃1
時間の真空アニールを実施いただいた。この時の真空度は 10-5torr
程度。真空炉の汚染を防ぐため、チタン箱を使用した。

２）ハーフセルプレス

ＫＥＫのプレス型（白銅社 YH75相当アルミ超合金製）を用い、80ton
プレスにて深絞り成形を行った。雌型の上にセル材を置き押さえ板
で軽く固定し、雄型でプレスしてセル材を型の間に滑り込ませる方
法である（図１上）。この方法には捨て材が少ない、プレス時間が
１枚当り約１秒と短いという特徴がある。プレス前に型とセル材に
油を塗り、プレス後にはゲージ（厚さ 3mm のガラスエポキシで NC
旋盤により切出した。）でプレスが充分であったか確認を行った（図
１右下）。
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図１　ハーフセルの深絞り成形（治具ＫＥＫ）

３）ハーフセルトリミング（お椀の底や縁の余分な部分を切り取
る）

図２　ハーフセルトリミング（治具ＫＥＫ）

図２に示すようにプレスしたセル材をトリミング型に入れ、不要な
部分を削除した。型はＫＥＫの物を使用した。
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４）ビームパイプロール（長方形の板を捲く）

合わせ目を型に挟みプレス（200kg）して曲げ、残りをロール（φ65
の鉄ロールと、サイズのより大きいウレタンロール）に挟んで曲げ
てパイプとした（図３）。

図３　ビームパイプロール加工（プレス機ＫＥＫ）

５）ビームパイプ電子ビーム溶接（捲いた合わせ目を溶接する）

電子ビーム溶接は全て太陽マテリアル社にて行った。装置は NEC
の 40mA150kW であり、ＫＥＫの装置とほぼ同じである。ビームパ
イプを除く全ての部分の溶接にＫＥＫの治具を用いた。前処理とし
てパイプは脱脂後、前面を 90 秒間化学研磨した（野村鍍金）。ビ
ームパイプの合わせ目を合せて治具（SUS304 パイプを加工して製
作。野村鍍金設計、三好工業で機械加工、野村鍍金溶接。図４）で
固定し、スポット溶接で仮付けした後、本付けした。スポット溶接
は先ず中央、次に両端、更にその間の順で行い、合計５カ所とした。
また、溶接時には電子ビームの貫通時に合わせ目の反対側内面が痛
むのを防ぐために、パイプの内側にニオブ板を置いた。
尚、ＫＥＫではステンレスのリングでビームパイプを締めて仮付け
を行い、その後でこのリングを外して本付けを行っている。溶接条
件は後の表３にまとめて示すが、115kV、24.5mA（その後、25mA
が適当と判明）立ち上げと最後の各 1 秒間と 22 秒間の合計 24 秒間
の溶接とした。溶接中の真空度は 10-4torr台であった。
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図４　ビームパイプ溶接治具

６）ビームパイプ芯出し（芯出し治具を通す）

準備として溶接後が内側にはみ出ている部分をミニグラインダーで
削り、ビームパイプ端面が垂直になっていない場合には旋盤加工に
て片側の垂直出しをした。この後、片方を削りテーパーを付けた円
筒治具（80φ）をプレス（200kg）で溶接後のビームパイプに通し、
芯出しをした。芯出し前の内径 79±0.9mmが、芯出し後は 80±1mm
であり、真円度の向上には役立たなかった。これは円筒治具をプレ
スで通す際に傾いたことが原因と考えられる。製作精度を上げるに
は治具を改良した方が良いと思われる。

７）ビームパイプトリミング（端の余分な部分を切り取る）

旋盤を用い、野村鍍金にてビームパイプ両端をトリミングした。始
めはパイプ内側に丸棒を無理に通したが、パイプの製作精度が悪い
ためにトリム部分のぶれが大きく、加工できなかった。このためカ
ラーでパイプをしっかり固定して加工時に真円度が出るようにして
トリミングを行った。

８）フランジ、赤道部、アイリス部電子ビーム溶接

ＫＥＫの治具を借用して太陽マテリアル社にて残りの電子ビーム溶
接を行った。準備として野村鍍金で以下の作業を行った。
（１）ビームパイプ内面みがき（スコッチブライト。通常は行わな

い作業）
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（２）各パーツ合せ位置の決定（隙間ゼロ、空洞長のばらつき最小
を目標とし、長さのばらつきはセルで最大 0.12mm、フラン
ジ＋ビームパイプで 0.22mmとなった）。

（３）各パーツ脱脂（アルカリ脱脂（ND68）＋アセトン脱脂）
（４）各パーツ化学研磨（フランジ 40 秒、ビームパイプ 60 秒、ハ

ーフセル 90秒）

上記の準備の後、表３に示す条件で電子ビーム溶接を行い、空洞を
成形した。

表３　電子ビーム条件
部位 電圧

［kV］
電流
［mA］

焦点 速度
［ipm］

ワークＤ
［mm］

プログラム
［sec］

ビーム角度
［度］

単管 115 25/24.5 670 15 314 1-22-1 90（外から）
フランジ 115 27/25 670 15 314 1-44-2 60（中から）
赤道部 115 27.5/24 670 15 314 1-108-4 60（中から）

アイリス部 115 22/22.5 670 15 314 2-45-4 90（外から）

表３の電流値は前がＫＥＫで得られた適正値、後が実施値である。
また、ワークＤは 200＋天井からの距離である。空洞の形にするこ
とはできたが、この電子ビーム溶接では様々な失敗をした。先ず、
赤道部、アイリス部とも電流が少な過ぎたため裏ビードが不充分で
あった。赤道部は内面よりの溶接（電子ビームをセル開口部より赤
道部内面に斜めに当てる）であるので、それ以上手は加えなかった
が、アイリス部はビードの出なかった部分を内側より再溶接した。
ここで、結果として両面より溶接したため、セルとパイプの合せ目

図５　完成したＬバンド単セル空洞
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の内部に欠陥が内臓された可能性がある。また、再溶接時にビーム
を絞り過ぎ、溶接部ビームパイプ側に 0.5mm 程度のおおきなスパッ
タボールを多数発生させてしまった（絞りの調節は難しいので、通
常の調節では電流を変化させる）。
溶接が完了し完成した空洞を図５に示す。

以上、Ｌバンド単セル空洞の製作について述べたが、この空洞成形
で最も重要な部分は電子ビーム溶接である。この電子ビーム溶接の
失敗は、製作した空洞で高性能を達成することができない結果を招
いた。

成形後の空洞の表面について若干補足する。電子ビーム溶接部は粒
界が大きく表面に細かい波模様ができる上、溶接部に沿ってアンダ
ーカットが生じる。また表面処理では、成形後の表面処理により内
在された溶接欠陥が表出していないか注意することが重要である。
特に赤道部では溶接部を横切って流れる高周波電流が大きいため、
この部分に欠陥があると発熱し空洞の加速電界が低く制限される場
合がある。また、プレス面は鏡面ではなく、特にアイリス内面が深
絞り成形での曲げが大きいためオレンジピール状になる。この部分
は電界が強く、表面処理が不充分な場合には電界放出電子により空
洞性能が劣化する可能性がある。


