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Abstract
At KEK, Nb3Sn vapor diffusion R&D for High-Q has just started. We have performed Nb3Sn coating on niobium

samples and evaluated the characteristic of these samples. During sample evaluation, we optimized the cavity coating pa-
rameter. After optimized the parameter, we have performed Nb3Sn coating on TESLA-like 1-cell Nb cavity and measured
cavity performance in vertical tests. This poster presents the result of the cavity coating and performance results.

1 . はじめに
超伝導空洞の進展はめざましく、特に数MeVから
数十 MeV のエネルギーでの大電流かつ連続運転が
可能な小型超伝導加速器は医療および産業分野への
応用が期待されている。小型超伝導加速器を普及さ
せるためには、運転・維持コストの面などからクラ
イオクーラーによる冷却が必要であり、加速空洞の
低熱負荷化、が求められる。現在、液体ヘリウムを
用いる大型冷凍機が必要なニオブ (Nb)空洞に変わる
次世代超伝導加速空洞としてニオブスズ (Nb3Sn)加
速空洞が注目されている。Nb3Sn空洞は 4.2 Kにおい
て高い Q値が実現でき、2 Kでの Nb空洞ほぼ等し
い Q値である、1 ⇥ 1010 がすでに実現している [1]。
そのため、Nb3Sn空洞とクライオクーラーを用いる
ことで運転・維持コストが比較的安価な小型超伝導
加速器を実現することが可能である。
KEKでは、Nb3Sn空洞とクライオクーラーを用い
たクライオモジュールの実現およびビーム実験に向
けて研究を開始した。筆者らが中心となり立ち上げ
た成膜装置を用いて、Nb基板に対して Nb3Sn成膜を
行ってきた。サンプル評価の結果から、空洞への成
膜パラメーターを決定し、TESLA-like型単セル空洞
への成膜を行った。成膜した空洞の性能を縦型空洞
性能試験によって評価した。本論文では、空洞への成
膜結果および空洞性能試験の結果について述べる。

2 . 熱拡散法によるNB3SN成膜システム
KEK で立ち上げた Nb3Sn 縦型成膜装置は熱拡散
法を用いており、1.3 GHz 空洞では最大 3 セル空洞
まで成膜可能である [2]。図 1に熱拡散法での典型的
な成膜パターンを示す。成膜には大きく 3つの工程
がある。Nucleation工程では、塩化スズ (II)(SnCl2)を
蒸発させ Nb3Sn粒の核となる小さな Nb-Sn化合物を
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Figure 1: Typical coating parameter at KEK.

生成する。Coating工程では、スズを蒸発させ Nb3Sn
成膜を行う。Annealing工程では、スズを Nb基板と
反応させるまたはスズを基板表面から蒸発させるこ
とで表面からスズのみの層をなくす [1]。

3 . サンプル試験
空洞成膜を行う前に、サンプルを用いた成膜試験
を繰り返し行い、空洞への成膜条件を決定した。成膜
試験では、表面状態、表面のスズ組成比、膜厚、超伝
導転移温度を評価した。表面状態および表面のスズ
組成比は大きさ 7 mm⇥ 7 mm、厚さ 2.7 mmの空洞グ
レードの Nb板を用い、膜厚および転移温度は 4 mm
⇥ 50 mm、厚さ 0.1 mm、RRRが約 30の Nb箔を用い
て評価した。変化させた成膜条件は Coating工程の時
間・温度と Annealing工程の時間である。Nucleation
工程はすべて 500�C・4.5時間とした。表面観察と組
成比測定はそれぞれ走査型顕微鏡 (SEM)およびエネ
ルギー分散型 X線分析 (EDX)を用いて評価した。ま
た、Nb3Sn膜厚は成膜後の Nb箔をレジンに埋め込み
断面を研磨し、SEMを用いて評価した。転移温度は
磁気特性測定システムを用いて、印加磁場ごとの温
度対反磁化測定を行い評価を行った。表 1に代表的
な成膜条件とその時のサンプルの測定結果を示す。
図 2にサンプル 9thとサンプル 23thの表面 SEM図
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Table 1: Sample Coating Results
Number of coating 2nd 4th 9th 11th 23rd
Coating Time [h] 6.5 1.5 1.5 1.5 3.0

Coating Temp.(Furnace) [�C] 1100 1200 1100 1100 1100
Coating Temp.(Tin heater) [�C] 1300 1400 1400 1400 1400

Annealing Time[h] 1 1.5 1.5 0 0
Tc[K] 16.1±0.1 11.1±0.1 18.0±0.2 17.9±0.4 18.1±0.1

Thickness[µm] 1.7± 0.4 - 1.7±0.2 1.3±0.3 1.5±0.3
Sn at% 22.8 18.2 24.1 23.5 24.0
Voids none none

を示す。熱拡散法による Nb3Sn成膜では、図 3のよ
うな異常成長領域によって空洞性能が悪化すること
が知られているが、試験サンプルのすべてでこの異
常成長領域が見られる結果となった [3]。

Figure 2: Sample surface image of SEM. Left image is sur-
facewith void (9th coating). Right image is surfacewithont
void (23rd coating).

Figure 3: Surface of sample 9th with anomalously large
grains image of SEM.

Annealing 工程を 1.5 時間で成膜したサンプル 9th
では、Nb3Sn粒の表面が凹んでいた。このような凹
みがあると空洞性能が低下することが報告されてい
る [4]。しかし、サンプル 9thと Coating工程の温度・
時間が同じかつ Annealing 工程を行わなかったサン
プル 23rdでは凹みは観察されなかった。
サンプルの転移温度測定および組成比測定では、
文献値の 18 K、25 原子パーセント ( at%) に対して
サンプル 9th、11th、23rdでは概ね一致していること
が確認できた [5]。一方で、特にサンプル 4thでは転
移温度とスズ組成比はそれぞれ 11.1±0.1 K、18.2 at%
であり、上記の値から大きく外れる結果となった。
サンプル 4thの組成比が低い理由は、サンプル 4thの
成膜では Coating工程が 1200�Cであるためスズの拡
散速度が速く、Nb基板の深くまでスズが拡散したこ

とで表面の組成比が低下したと推測される。Nb3Sn
の転移温度はスズ組成比が 25 at%よりも低い場合、
18 Kよりも低くなるため、スズ組成比が低いサンプ
ル 4thの転移温度は 18 Kよりも低くなったと考えら
れる [5]。
以上の測定結果から、空洞への成膜条件は転移温
度が高く、表面に凹みがないサンプル 23rdの成膜条
件と同一のものにした。

4 . 空洞への成膜
成膜装置においてサンプル試験で決定した条件で

TESLA-like型単セル空洞に対して成膜を行った。成
膜品質を評価するために、Nb箔および Nb板を空洞
に吊るし同時に成膜を行い、評価用サンプルを作成
した。図 4に成膜時の空洞およびサンプルのセット
アップの概略図を示す。成膜用空洞は成膜前に電解
研磨で 20 µm程度表面を研磨した後、高圧超純水で
内部を洗浄した。空洞を成膜チャンバーに設置し、空
洞、成膜チャンバー、真空排気系を 150 �Cで約 9時
間脱ガスした後に、サンプル 23thと同様の条件で成
膜を行った。成膜条件は、Nucleation工程 500�C・4.5
時間、Coating工程 1100�C・3時間、Annealing工程な
しである。図 5に成膜時の温度・圧力プロファイルお
よび残留ガスの質量の分圧を示す。図 5の各質量の
分圧から、500�CではMass36(HCl)、Mass72(Cl2)の分
圧が高くなっている。これらの分圧は Nucleation工
程で蒸発した SnCl2に由来すると考えられる。また、
Mass18(H2O)の分圧も高いが、これは脱ガス工程が
不十分であったためと考えられる。図 6に成膜前後

Figure 4: Coating setup for the TESLA-like single-cell
cavity. Witness samples were placed inside on the cavity
for evaluating Nb3Sn coating quality.

の空洞内面の様子を示す。どちらも空洞上部から下
部に向けて撮影したものである。図 6左は、成膜前
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Figure 5: Top:Temperature profile of cavity coating. In
coating process, furnace temperature was 1100�C and tin
heater temperature was 1400�C Bottom: Partial pressure
of cavity coating.

の電解研磨直後の様子であり、金属光沢が見られた
が、成膜後は先行研究と同様に図 6右のように成膜
された Nb3Snによって金属光沢のない表面となって
いた [6, 7]。空洞と同時に成膜した評価用サンプルの

Figure 6: Left: Cavity inner surface before coating. Right:
Cavity inner surface after coating.

表面および転移温度を評価した。図 7に評価用サン
プルの表面を示す。評価サンプル表面には異常成長
領域は観察されなかった。これは、成膜した空洞の
形状とサンプルホルダーの形状が異なるためだと推
察される。また、サンプルのスズ組成比は 23.9±2.0
at% であり、サンプルの転移温度は 17.9 ± 0.1 K で
あった。以上の結果からサンプル 23rdおよび文献値
のスズ組成比の値に近く、空洞に対して Nb3Sn成膜
が成功したことが示唆される。

5 . 空洞性能試験結果
空洞への成膜後に、空洞性能を評価した。また、空
洞冷却時に 18 K 付近での赤道部の磁場変化測定を
行った。
空洞性能試験では、空洞発熱箇所の測定のために
カーボン温度計、空洞温度測定のためにセルノック
ス温度計、超伝導転移時の空洞の磁場変化を測定す

Figure 7: SEM image of witness samples. The sample was
coated with the cavity.

るためにフラックスゲート磁束計を設置した。図 8
に空洞に設置後の温度計および磁束計を示す。図 9
に縦型空洞性能試験時の温度計および磁束計位置を
示す。セルノックス温度計は、超伝導転移時の温度
差を測定するために上下アイリス部と赤道部に設置
した。フラックスゲート磁束計は、0°と 120°では空
洞上下方向 (Z軸)、空洞赤道方向 (✓軸)、空洞径方向
(R軸)に設置した。また、240°では Z軸と ✓軸にフ
ラックスゲート磁束計を設置した。縦型空洞性能試

Figure 8: Photograph of the carbon sensors and flux gate
sensors.

Figure 9: Schematics of sensor position in vertical cavity
test. Left schematic is Cernox sensors position. Cernox
sensors were placed top iris, bottom iris and equator. Right
schematic is flux gate sensors position. Flux gate sensors
were placed at 0 degrees, 120 degrees and 240 degrees.

験では空洞温度 4.2 Kおよび 4 K以下で測定を行っ
た。図 10 に 4.2 K での空洞試験結果を示す。また、
図 11に 4 K以下での測定結果を示す。どちらの測定
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Figure 10: Cavity performance measurement result at 4.2
K.Orange plots show cavity performance after Nb3Sn coat-
ing and green plots show cavity performance before coat-
ing.

Figure 11: Cavity performance measurement result below
4K. In this measurement, cavity temperature difference be-
tween top and bottom iris around 18 K was 0.01 K.

でも、測定時の超伝導転移時のアイリス間の温度差
� T(図 9 C1と C3の温度差)は 0.01 Kである。4.2 K
での測定では、加速電界 Eacc が 1 MV/mのときに Q
値が 3.9⇥ 109であった。しかし、空洞温度を下げる
と Q値が上昇し、空洞温度が 2 Kのときには Q値は
2.5⇥1010となった。4.2 Kの測定では、加速電界 Eacc
が 11 MV/mのときに赤道部の 42°から 72°の範囲で
発熱しクエンチした。
また、図 10と図 11と同様の測定を� Tが 0.20 K,

0.23 K, 1.0 K でも行った。それぞれの � Tでの 4 K
以下の空洞性能測定結果から、BCS抵抗と残留抵抗
の�T依存性を求めた。図 12に加速電界ごとの BCS
抵抗および残留抵抗の �T依存性を示す。磁場変化
測定では、外部印加磁場が 0 mG、±50 mG、� Tが
0 K、1 Kのときの磁場変化を測定した。図 13に各
軸での Nb3Sn膜の超伝導転移前後での磁場変化を示
す。図 13から、�T が 0 Kのときは外部磁場によら
ず磁場変化はほとんど測定されなかった。しかし、
�T が 1 Kのときは数 mG程度磁場が変化した。

Figure 12: �T dependence of RBCS(top) and Rres(bot-
tom) in each Eacc. The horizontal axis is �T , and the ver-
tical axis is RBCS and Rres. RBCS was almost constant
regardless of �T . Rres increased depending on �T .

6 . 議論
今回成膜した空洞は同時に成膜した評価用サンプ
ルの結果から Nb3Snが成膜されたと考えられるが、
Q値は 3.9⇥ 109 と先行研究で得られている 1⇥ 1010

には及ばなかった [1]。これは、Nb3Sn膜への炭素な
どの不純物の混入、成膜時に Nb3Sn以外の Nb-Sn化
合物が生成された、表面にスズが残留したことが推
察される。炭素などの不純物の混入は、成膜時にク
リーンブースを設置していなかったことが原因だと
考えられる。また、今回の成膜では Annealing工程を
行わなかったため、スズが十分に反応せず転移温度
が低い Nb3Sn以外の Nb-Sn化合物が生成された可能
性がある [5]。さらに、表面に反応しなかったスズが
存在する可能性がある。スズも超伝導体であり転移
温度は約 3.7 Kである [8]。Nb3Snよりも低い転移温
度の超伝導物質は超伝導ギャップを減少させ表面抵
抗を増加させる [9]。そのため、Nb3Sn以外の Nb-Sn
化合物やスズが表面に存在する場合、表面抵抗が増
加し Q値が悪化すると考えられる。
次に、空洞性能への熱起電力由来の磁場トラップ
の影響について述べる。図 12から、アイリス間の温
度差 � Tによらず BCS抵抗はほぼ等しい。しかし、
残留抵抗は� Tに依存して大きくなる。これは、� T
がある場合に発生する熱起電力由来の磁場をトラッ
プし残留抵抗が増加したことを示している。
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Figure 13: External magnetic field vs Flux change between
normal state and superconducting state. Circle plots show
magnetic field change when � T was 0 K and diamond
plots show magnetic field change when � T was 1 K.

最後に、空洞の超伝導転移時の磁場変化について
述べる。図 13では、� Tが 0 Kのときは外部磁場に
よらず磁場変化はほとんど測定されなかった。しか
し、�Tが 1 Kかつ外部磁場が 0 mGのとき、超伝導
転移前後で数 mG磁場が変化した。これは熱起電力
由来の磁場を Nb3Sn膜がトラップしたためだと考え
られる。一方で、外部磁場が ±50 mGのときは熱起
電力由来の磁場トラップと磁場排斥の両方が発生す
ると考えられる。Nb空洞の場合、外部磁場の量に比
例して赤道部の磁場が変化する [10,11]。しかし、� T
が 1 Kかつ外部磁場が ±50 mGのときの磁場変化は
� Tが 1 Kかつ外部磁場が 0 mGのものとほぼ同じで
あった。この測定結果から、今回測定した Nb3Sn空
洞では磁場排斥効果は測定されなかったと言える。
Nb3Sn空洞の超伝導転移時の磁場変化では磁場排斥
の効果は非常に小さく、熱起電力由来の磁場トラッ
プが支配的であることが示唆される。

7 . まとめ
KEKでは熱拡散法による Nb3Sn成膜装置を立ち上
げ、高効率Nb3Sn空洞に向けた研究を進めている。サ
ンプル試験を通して、現状では空洞性能がもっとも
高くなると考えられる成膜条件、Nucleation 500�C・
4.5時間、Coating工程 1100�C・3時間、Annealing工

程なし、を得た。その後、熱拡散法によって Nb空洞
に対して Nb3Sn膜を成膜した。空洞性能を評価した
結果、空洞の Q値は空洞温度 4.2 Kおよび加速電界
1 MV/mで 3.9 ⇥ 109 であった。また、超伝導転移時
の磁場変化測定では熱起電力由来の磁場トラップが
支配的である測定結果を得た。
今後、不純物の混入を防ぎ空洞性能を向上させる
ためにクリーンブースを設置し、Q値が 1 ⇥ 1010 を
超える成膜条件を探索する。加えて、超伝導転移時
の磁場変化の詳細な評価を行っていく。
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