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第 1章 序論

第 1章 序論

19世紀末、k,ntgenが X線を発見したことに端を発した放射線・放射能の発見の歴史

は 20世紀初頭になり急カロ速した。1920年頃には、Rutherfordが α線を原子核に照射す

る実験を始めた。その結果、ベリリウムにα線を照射することでα線ともβ線とも違 う

透過力の強い放射線が放出されることがわかつた。Cu五e夫妻はこれを高エネルギーの

γ線だと考えたが、Chadwickは これを否定し、この放射線こそ彼の師 Rutherfordが 予想

していた中性子に違いないとして、実験により中性子を発見した。

1932年、Chadwickに よつてその存在が証明された中性子は、表 1.1に示すように陽

子とほぼ同じ質量であり、スピンと磁気モーメントを有し、寿命が約 890秒の電気的に

中性の粒子である[1]。 中性子を大量に発生させるには、原子炉を用いる方法ならびに

加速器を用いる方法が考えられる。どちらの発生方法においても、主に放出されるのは、

数 Mevのエネルギーで、4× 10・4m以下と極めて短い de Broglic波長(以降波長)を有し

た高速中性子である。この高速中性子を減速材で減速することで、エネルギー約 25 meV、

波長約 0.1811mに ピークを持った分布の熱中性子束を得ることができる。大部分の熱中

性子の波長は 0.l llm以 上であり、物質の結晶格子間隔と同程度であるので、回折、散

乱といつた光学的性質を示しやすい。また、熱中性子を液体窒素貯槽でさらに冷却する

ことでより長い波長を有した冷中性子を取り出すことができる。

中性子の運動エネルギーは、以下のように波数た、波長′、振動数 ν、速度ッ、温度 r

等の関数として表される。

E=堕重=」生=加 =:πυ2=:m(92〒たB7              (1.1)
実際の定数を代入すると

E[IneVl=0。 20723た 2=0・
8■ 8■

=4.136ν =5.2267× 10~6(:)~2〓 0.0861737    (1.2)

また、各定数値の単位は以下の通りである。

′[nn■l、 ν
『
H」、ツロ可、た[面句、:開、rK]

ここで、
“
は中性子の質量、ッは速度、ちはボルツマン定数である。

低速中性子は、X線、電子線と比較して、以下のような特徴を有する。

①中性子は電荷を持たない物質波であり、主に原子核と磁場にだけ相互作用する。

②低速中性子の場合、波長が結晶格子間隔と同程度以上であり、そのエネルギーが分子

や結晶のもつ振動エネルギーと同程度である。

③多くの物質に対して透過性が高い
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④軽い原子でも散乱断面積が大きいものがある。

⑤同じ元素でも同位体によつて断面積の大きさが異なるものがある。

⑥磁性体との相互作用が大きい:

⑦X線や電子線等と異なり、測定中の温度の上昇などの試料に対する影響が小さい。
これらの特徴により、物質科学研究において大きく注目されている。

中性子 ビーム実験のための中性子源 としては、研究用原子炉やカロ速器が用いられる。

日本においては、Japan Research Rcactor No.3 Modi■ ed(JRR‐ 3M)、 Kyoto University

Research Reactor(KU動が研究用原子炉 として建設 され、中性子ビ‐ムを用いた実験が盛

んにおこなわれている。2008年に稼働 し始めた大強度陽子カロ速器施設 Japan Proton

Accelerator Research Complex(J― PARC)の Materials and Life Scien。 9 Etterimental
Facility(MLF)においては、世界最高強度のパルス中性子ビームを用いた実験が可能にな

り、物質科学、生命科学研究の飛躍的な進歩が期待されている。中性子線は、X線や電
子線に対して上記のように特異な特徴を有した放射線であり、研究上必要不可欠である

が、その線源が高価であるにもかかわらず、得られる中性子線の強度が低いという大き

な制約がある。よつて、その有効利用が大きな研究テーマの下つとなっている。

中性子ビームは中性であるため電気的制御が効かず、ビームコントロ‐ルが困難なこ

とが問題として挙げられる。よつて、その光学的性質を利用して利用可能な中性子強度

を増大する必要がある。中性子ビームの制御手法には、大きく分けて屈折光学系と反射

光学系の 2つがある。

屈折光学系としては、中性子磁気レンズ[2]、 中性子物質レンズ[3]が挙げられ、大き

く広がったビームを制御することができる。しかしながら、MLFにおいて発生される
パルス中性子を用いた実験においては、幅広い波長域の中性子ビームを集光する必要が

あるが、屈折光学素子においては熱中性子以上の高エネルギこの中性子を制御すること

は難しく、色収差は不可避である。

表 1.1中性子の性質

質量 解″(kg)

“
″62(Mev)

電荷の上限(× 10‐・ θ)

スピン量子数(h)

磁気モーメント幌″り

Larlnor振動数(MHz/Tesla)

寿命(sec)

クオーク構成

|.674928Y.19-zt

939.565$-r 0.00028

-0.4+ l.l
-U2

-1,9130427 !0.000000s

29.16

885.9 i0.9
u-d-d
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それに対し、反射光学素子は色収差なく、熱中性子を含む幅広い波長域の中性子ビー

ムを集光することができる。中性子ビームの反射光学素子としては、従来ニッケルの全

反射ミラーが用いられてきた。しかし、利用中性子強度の増大やミラー長さを適切な長

さに抑える観点から、数 nln…数百 1111nの膜厚分布を有した高反射率のスーパーミラーが

必要不可欠である。スーパーミラーは、屈折率の異なる物質を対層とする金属多層膜で

あり、この人工結晶格子の膜周期間隔を変化させることで、幅広い波長域の中性子をブ

ラッグ反射するものである[4,5]。 ス
ニパ~ミ ラーの高性能化は中性子源の利用効率を高

めるために極めて重要であり、日本では、イオンビームスパッタ成膜によるスーパーミ

ラーの開発が精力的におこなわれており、世界最高レベルの実効臨界角と立ち上がり反

射率を達成している[6]。

中性子ビームを微小集光し、単位面積当たりの中性子強度を増大することで、測定時

間の大幅な短縮、空間分解能の向上、S/N比の向上が見込まれる。中性子ビームの微小

集光技術として非球面形状のスーパーミラーが注目されているが、未だに実用化には至

っていない。実用的な集光ミラーを作製しようとした場合、集光ミラーにはサブマイク

ロメートルレベルの形状精度、サブナノメー トルレベルの表面粗さを有しながらも大面

積かつ大きな曲率が求められる。米国のOak Ridge国立研究所で、平板基板にスーパー

ミラニを成膜したミラー基板を両端に設置した板バネによつて変形させるベンディン

グミラーシステムが開発されているが、変形量には限界があり集光実験の際のアライメ

ントにも時間を要することが懸念される。よつて、長期的なミラーの安定性、アライメ

ントの容易さから、非球面形状に形状創成したミラー基板上にスーパーミラーを成膜す

る作り込み非球面スーパーミラ,デバイスの開発が求められる。作り込み非球面ミラー

デバイスとしては、X線集光ミラーの開発が精力的におこなわれている。X線集光ミラ

ー基板の形状創成には、プラズマ CVM(PCVM:Plasma Chemical Vapodzati6n Machining)、

Elastic Emission Machining(EEM)が 適用され、ナノメー トルレベルの形状精度と原子レ

ベルで平滑な表面を得ることに成功している。しかしながら、中性子集光ミラーにおい

ては X線集光ミラーと比較して最大加工深さで 2桁、体積カロエ量で 3‐4桁以上の大きさ

が求められ、PCVMや EIMと いつた化学的カロエ手法における体積カロエ速度ではカロエ時

間の観点からも現実的ではない。このような背景から、高能率かつ高精度な非球面ミラ

ー基板の作製プロセスの開発が求められている。

本研究では、従来の研削技術、非接触の化学的加工法であるローカルウエットエッチ

ング(LWE:Local Wet E“ hing)法による形状創成技術とイオンビームスパッタ成膜によ

る多層膜成膜技術を組み合わせた高能率かつ高精度な非球面スーパーミラー作製プロ

セスの開発を目的とする。また作り込み非球面スーパーミラーを適用した中性子集光デ

バイスを開発し、サブミリメー トルレベルの微小集光技術を確立することを目的とする。
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以下に本論文の構成について述べる。

第 1章では本論文の背景及び目的について述べる。

第 2章では、非接触無歪カロエである数値制御ローカルウエットエッチング法による合

成石英ガラス基板の形状創成技術について述べる。共沸濃度のフッ化水素酸をエッチャ

ントとして用いることで、加工中のエッチングレー トの変動を 1%以下に抑え、本手法
により決定論的に石英ガラスの形状創成が可能であることを示す。

第 3章では、大強度の中性子ビーム集光のための大面積ミラー作製に向けて、精密研

削、HF浸漬、NC‐LWE、 低圧研磨、イオンビームスパッタ成膜を組み合わせた高能率
かつ高精度な 1次元楕円筒面スーパーミラー作製プロセスの開発について述べる。開発

したミラー作製プロセスにより、長さが 400 mmの長尺楕円筒面スーパーミラーを試
作する。作製したミラーの中性子反射率ならびに中性子集光特性を評価する。

第 4章では、厚さが l mmの楕円面ミラー基板を多重配置した小型大開口集光デバ

イスの開発について述べる。大強度の中性子ビーム集光を実現する手段として、ミラー

の大面積化とミラーの多重化が挙げられる。ミラーの多重化においては、基板の厚さ部

分における吸収損失を極力抑えるためミリメータ厚の楕円面ミラ
=を
高精度に作製す

る必要がある。工具の位置制御によつて形状創成をおこなう通常の機械加工では固定時

の変形、加工圧力による変形、スプリングバック等によリミリメータ厚の基板をサブマ

イクロメートルレベルの形状精度で加工することは大変困難である。それに対して、カロ

エ圧力のかからない非接触無歪加工である NC‐罰 電法を適用することで、ミリメータ

厚の基板においてもサブマイクロメー トルレベルの形状精度で加工することが可能で

ある。そして、1.5mm厚ミラーの先行試作結果、多重ミラーデバイス作製のためミラ
ー保持機構の開発、多重化に用いる 4枚の l mm厚楕円面ミラーの作製、集光デバイ
スの中性子集光特性評価について述べる。

第 5章では、楕円面ミラーを Kirkpatrick‐ Baez(KB)配置した 2次元集光デバイスの

開発ならびに作製した各ミラーデバイスの位置分解型即発γ線分析、集光型小角散乱実

験への適用を検討する。

第 6章は、本研究の総括である。
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第 2章 ローカルウエットエッチング (LWE:Local Wd Etching)に よる形状創成

第2章 ローカルウエットエッチング (LWE:Local
Wet Etchins) l:& 6fl,trfl'l,ffi,

2.1緒言

中性子集光用ミラーデバイスには、大強度の中性子ビームを微小集光するという目的

から、大面積かつ大きな曲率を有しながらもサブマイクロメー トルレベルの形状精度と

サブナノメー トルレベルの表面粗さが求められる。ミラー基板の形状創成技術には、そ

の要求精度を満たし、また多層膜成膜時に導入される GPaレベルの膜応力に耐え得る

べく、加工変質層を導入しないダメージフリーな加工法であることが求められる。

研削や切削、ラッピング、ポリシング等の機械的な加工法を用いた場合、体積加工速

度は大きいものの、塑性変形や脆性破壊を利用する加工原理から、図 2.1に示すように

表面層にマイクロクラック等の多数の欠陥が導入される[1]。 このような欠陥を導入せ

ずに加工をおこなうためには、化学的な方法に頼らざるを得ないが、カロエの空間的な制

御性や加工能率の点から、機械加工に置き換わるほどの加工特性は得られておらず、現

在研究 。開発が進められている。

Elastic Emisdon Machining(EEM)[2-4]は 、微細粉末粒子と加工物表面との固体間化学反

応を利用した超精密加工法であり、結晶学的性質を乱すことなく、ナノメータオーダの

形状精度と原子レベルで平坦な表面を得ることができている。ところが、EEMは体積

加工速度が非常に小さく、ナノメー トルオーダーの加工量を想定した最終仕上げに適し

た加工法である。

非品質層

多結晶質

モザイク層
クラック層

ひずみ層

(応力漸移層)

完全結晶層

図 2.1機械加工によつて形成される

加工変質層のモデル図[1]
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また機械カロエに匹敵する加工速度を有し、カロエの空間的な制御性も高いプラズマ

CVM(Plasma Chemical Vapo五 zatiOn Machining:PCVM)[5‐ 7]が開発され、X線 ミラーの
形状創成等に適用されている。しかし、PcVMでは、電極と試料の間にプラズマを発生
させ化学的な加工をおこなうので、石英ガラスのように熱伝導率が低い試料をカロエする

場合、プラズマの滞在時間に比例して試料の温度が上昇するため、図 2.2に示すように、

加工量が走査速度に対して非線形になり、結果として加工の制御性が悪化する。また、

試料の厚みが増すと、プラズマを発生させるために大電力を投入しなければならない。

さらに、加工がチャンバー内で行われるため、試料の大型化に伴い、装置を大きくする

必要があり、チャンバー内に充填するガスも大量になるので、非常にコストが高くなっ

てしまう。

このような背景のもとで、Local Wct Etching(LWE)が 開発された。この加工法の特長

は、加工試料に応じたエッチャントを用いたウエットエッチングであるが、加エヘッド

を二重のパイプ型にし、エッチャントの供給と回収をおこなうことで局所的な加工が可

能であることである。そして、化学的な加工法であるため、機械加工にみられる塑性変

形や脆性破壊が生じることなく空間的な制御性の高い加工が可能である。また、エッチ

ャントの組成や温度を変化させることで、機械加工と同等の加工能率を有する。さらに

非接触な化学的無歪加工法であるため、振動等の外乱に対して鈍感であるので、加工装

置の機械的な剛性はそれほど高くする必要が無く、装置コス トを低く抑えることが出来

る。また、真空排気系等の高価なインフラが不要であるため、装置導入時のイニシャル

コス トも極めて安価である。

本章では、LWEの加工原理ならびに NC―LWEに よる形状創成について説明した後、
具体的にフッ化水素酸(HydrO■uO五c AcidiHF)を エッチャントとして用いた場合の石英

ガラス加工特性について述べる。

2.2 LWEの加工原理
LWEと は、二重のパイプ型ノズル
ヘッドからエッチャントの供給、回収

を同時におこない、局所的にウエット

エッチングをおこなう非接触無歪加

工法である。図 2.3に試料および加工

ヘッド部の模式図を示す。内側のパイ

プよリエッチャントを供給し、すぐ外

側のパイプより吸引することにより、

加エヘッドと試料の間にエッチャン

トの流れが発生し、試料表面に接触し

カロエノズル

| |

ｌ

▼

Ｉ

Ｉ

〆

被加工物

図 2.3加エヘッド部模式図
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2nm 17.5nm

‐2nm

0.222 111n i11ls                            4.265 nln lllls

(a)吸引あり              (b)吸 引なし

図 2.4加工痕周辺部表面粗さ像 (64× 48 μm2)

ているエッチャントは常に循環している。真空ポンプで吸引することにより、加エヘッ

ドの吸引部が外部に対して負圧となり、大気から加エヘッド部に向かうガスの流れが発

生し、エッチャントと被カロエ物の接触領域を制限することが可能となる。つまり、任意

形状かつ安定したカロエ痕が得られるため、局所的に加工ができ、さらには数値制御加工

することも可能である。また、ガスの流れによつて、エッチャントから発生し拡散する

反応性ガスも吸引することができ、反応性ガスの拡散によつておこる表面粗さの悪化を

防ぐことも可能である。

図 2.4に 50 wt%の IIFを用いて石英ガラスを5 min静止加工したときの加工痕周辺部

の表面粗さ像を示す。吸引の有無で明らかに表面粗さの違いが見られた。さらに詳細な

比較のため、得られたデータの Power Spec仕」Density(PSD)解析[8]をおこなった。

ここで PSD解析について説明する。一般的に、表面粗さ、表面形状 と呼ばれるもの

は、表面プロファイルのマイクロラフネスを示す Root―Mcan―Square(RMS)値、や Pcよ to

Vollcy(PV)値により評価されている。 しかし、このような評価においては、その表面形

状の空間波長的な特徴は含まず、その値の良し悪しは、その表面の平坦性を評価するに

すぎない。したがつて、表面形状評価を厳密におこなうためには、表面にどの領域の空

間波長の凹凸が存在しているかを調べる必要がある。その有効な手段として表面プロフ

ァイルの空間周波数解析が挙げられる。

空間周波数による評価は、測定器および測定条件に依存しない統一した粗さの表記法

として有効である。この方法の特徴の一つは、演l定された表面データから特定波長の成

分を取り出せる点にあり、表面プロフアイルから求まるPSDカ ーブで表現される。

以下に PSDを求める方法を示す。

F(た)=Σ Z″ exp(・2戒κ/Ⅳ)(た =0,1,2,… ,Ⅳ-1)       。.1)
″=0

晨り=等 F¢】2             。幼
ここで、動 は n番 目のデータ(高 さの情報)、 ⅣはX方向のデータ数、グはサンプリング

‐17.5nm



第 2章 ローカルウエットエッチング (LWE:Loc」 Wd Etching)に よる形状創成

間 隔 を示 し、 P① が 空 間 周 波 数

/=た (Ⅳ -1)グ におけるPSDである。

実際に位相シフト干渉顕微鏡による測

定データの空間周波数解析をおこなう場

合には、有限区間の離散データをフーリ

エ変換することが必要となる。そこで、

測定データの一方向の情報のみをフーリ

エ変換し、他方向の測定データは、PSD

を統計平均するという方法を用い、安定

したスペクトルを得ることが可能となる

[9]。

図 2.5に未加工部と加工痕周辺部の

PSD解析結果の比較を示す。吸引をおこ

なった場合では、未加工面と比較しても全ての空間波長において表面粗さの悪化は見ら

れなかつた。この結果から、LWEは未カロエ時と比べて表面粗さを維持することのでき
る加工法であるといえる。またカロエ現象が化学的であることから、幾何学的に優れた加

工面が得られると同時に、結晶学的、原子構造的観点から言つても乱れのないカロエを実

現できる。

2.3NC‐ EWEによる精密形状創成加エプロセス

LWEは、加エノズルヘッドよリエッチャントの供給をおこない、供給されたエッチ

ャントと同時に、被加工物とエッチャントの反応から生じる反応生成物を回収すること

で、局所的にエッチングをおこなう加工法である。エッチヤントの組成、濃度、温度を

最適化することで、高い加工速度と、高空間分解能の加工をおこなうことができる。局

所的なエッチングのため、要求される加工特性に応じて走査速度を変化させながら、ス

ポット状加工痕を試料全体に走査することによつて目的形状を得る。

LWEにおける超精密形状創成加工過程ではまず、前加工面の幾何学的形状を測定す
る。次に、その前加工面と目的カロエ面との比較によりカロエ痕形状、加工速度等の最適加

工特性を決定する。そしてその決定された最適カロエ特性を実現するパラメータ変数を制

御 しながら加エノズルヘッドを試料全体に走査することによつて目的加工形状を得る。

LWEにおいて、加工量はワーク上のエッチャントの滞在時間と比例関係にある。従
つてカロエノズルベッドの走査速度に応じた除去加工をおこなうことができる。この原理

を用いれば、機械加工では原理的に困難な非球面形状等の複雑な形状カロエであっても滞

在時間すなわち走査速度を制御することにより比較的簡単におこなえる:

エッチャントの滞在時間を算出するには、(2.3)式に示す畳み込み積分を用いる。すな

105

104

∬
　

ｒ

　

・ｏ

Ｆ
Ｅ
ｃ
）
∩
∽
」

10‐
1

10-4     10-5      10‐ 6     10-7

spaual wavelength(m)

図 2.5.PSDに よる未加工部と加工痕周辺

部の表面粗さ比較

10



第 2章 ローカルウエットエッチング (LWE:LocJ Wd Etching)に よる形状創成

わち、日標除去形状 乃(x,y)は、前加工面形状と目的形状との比較によつて求めることが

でき、単位加工痕形状ズx,y)は、静止加工痕形状を測定することによつて得られるので、

(2.3)式をデコンボリューションすることによつて滞在時間分布 g(X,y)を 逆算できる。そ

して滞在時間からカロエノズルの走査速度を計算することができる。またデコンボリュー

ション計算を単純化するには単一カロエ痕形状が単純なものであることが望ましい。よつ

て単一加工痕形状を選定するポイントとして形状の単純さがあげられる。

h(x, y) : ll us@,r).f 
(, - u, y - v)dudv (2.3)

LWEにおいては目的に応じた加エノズルヘッド形状を適用することにより様々な加

工形態を取ることができるが、数値市1御による形状加工をおこなうには単位カロエ痕形状

が円、もしくはそれに近い形状になるノズルを使用する。本プロセスにおいては、まず

前加工面の形状を恒温室にて精密に計測し、目的形状からの偏差量 (誤差量)を求める。

次に、LWEにおける加工量はエッチャントの滞在時間に比例するという原理をもとに

して、加工物上の各点における偏差量を解消するための加工物の送り速度のデータを作

成し、そのデータにより加エノズルの速度制御をおこなうことで形状修正加工をおこな

う。最後に再度形状測定をおこない、形状誤差の値が許容値以内になるまで上記プロセ

スを繰り返すことにより、日標形状精度を達成する。

詳細を以下に述べる。

① 力日工に用いる合成石英基板を NH…3Sま たは,NH-5Nを 用いて測定する。

② カロエに用いる加工条件と同条件での加工痕形状を NewⅥewで測定する。

③ 力日工に用いるのと同サイズの試料を用いて、ある機械座標で加工痕をとり、試料上

の どの座 標 に加 工痕 が存在 す るのか を、NewView、 NH…3SPま た は NH-5Nで 計 測 す

る。これによつて、試料形状と単位加工痕形状の相対位置が得られる。

④ ①―③により得られた値を用いて、(2.3)式に基づくデコンボリューション計算によ

り、走査速度分布を計算する。

⑤ 計算で得られた走査速度分布により、数値制御加工をおこなう。

⑥ 数値制御カロエ後の形状をNH…3SPま たは NH-5Nで汲l定し、評価する。

以上をおこない、任意の形状を作製する。

なおここで述べるNewVicwは、Zygo社製のミラウ型、マイケルソン型の走査型位相

シフト干渉顕微鏡(SWLI:scallming white light interferometryD、 NH-3SP、 NH¨5Nは三鷹

光器社製のレーザーオートフォーカスニ次元形状測定器の製品名であり、その原理およ

び特徴について説明する。

まず、NewViewについて述べる。図 2.6に光学系のレイアウトを、図 2.7に ミラウ干

渉計、図 2.8にマイケルソン干渉計の光学系を示す[10]。
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受光素子

(CCDカメラ) ビーム
スプリッタ

ビーム
スプリッタ

干渉計型
対物レンズ

図 2.7ミ ラウ干渉計

垂直操作駆動部
(ピエゾ圧電素子)

ビーム

(ミラウ干渉計部) 被測定面 スプリッタ

図 2.6位相シフト干渉顕微鏡 図 2.8マイケルソン干渉計

光源から出た光は参照ミラーを通過し、ハーフミラーによつて参照ミラーヘ向かう光

と測定面へ向かう光に三分される。これらの光は参照ミラーおよび測定面においてそれ

ぞれ反射し、再びハーフミラーにおいて合流した後、光路差によって生じる干渉パター

ンを CCDカ メラ上に形成する。そして、参照ミラーの垂直走査をおこなうことで、測
定面に相当する CCDの各番地におけるフリンジの輝度の変化から形状が計算される。
図 2.6において光源から出た光はコリメーターレンズにより平行光となり、ハーフミ

ラーにより2つの光路に分割 (振幅分割)される。2つに分かれた光束はそれぞれ参照

ミラーおよび測定面でそれぞれ反射し、再びハーフミラーにより重ね合わせられ、TV
カメラにより干渉縞画像が捉えられる。一方を高精度に研磨された平面 (参照ミラー)

とし、他方を被検面とすれば、被検面の形状を測定することができる。

図 2.9に本研究で用いた位相シフト干渉顕微鏡 (ZYGO社製 :NewⅥcw200CHR)の

外観を示す。

次にNH-3SP、 NH-5Nについて説明する。

NH-3SP、 NH-5Nは ともに三鷹光器社製の

レーザープローブ式超精密非接触 3次元

測定器である[11]。 装置構成図を図 2.10、

それぞれの仕様を表 2.1に示す。

NH… 3SP、 NH-5Nの 測定原理を説明する。

図 2.Hの ように顕微鏡鏡筒に送 り込まれ

たレーザ光は、対物レンズを通 り、光軸中

心の焦点面に向かつて進み、サンプル表面

鸞要
〓

図 2.9位相シフト干渉顕微鏡の外観
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に反射して再び対物レンズを通つてAFセ ンサー部に結像する。図 2.12の ようにフォー

カスが合っていない場合、レーザの位置が変化し、この位置変化 Wをセンサーが捉え、

AF駆動機構を用いて対物レンズをフォーカスポイントヘ位置決めする。ワークを自動

XYステージでスキャンさせ、オートフォーカスした各測定ポイントでの XYZの座標

値をPCに出力する。

また本測定装置は 1点 1点測定するため、1測定に数時間から十数時間要する。その

際、レーザ、ハログンランプ等の熱源からの熱で測定機の各部品が熱膨張し、それが測

定誤差として浪1定データに含まれてしまう。これを回避すべく、図 2.13に示すように 1

ライン測定するごとにリファレンス点の高さを計測し、1ラインの始点、終点で 1次補

正することでこの経時変化に対応している。

またバックラッシュ等の影響を最小限にするため、走査方法は片送りとしている。

図 2.14、 図 2.15に本研究で用いた NH… 3SP、 NH…5Nの外観をそれぞれ示す。

表 2.lNH… 3SRNH… 5N仕様

NH-3SP NH‐5N

XY測定範囲 仙皿
2)

XY分解能 ぃo
Z測定範囲 (mm)
AF軸測定範囲 (側③
AF軸分解能 (lllln)
レーザ波長 (nml

フォーカスエリア (μm)

150× 150

10

120

10

1

635

1

300× 410

100

130

10

10

635

1

--o^v>7

図 2.10装置構成図[11] 図 2.Hオー トフォーカス光学系
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――AFセンサー

拡大レンズ

結像レンズ

AFセンサー

拡大レンズ

結像レンズ

対物レンズ

測定ワーク

精密ステージ

対物レンズ

測定ヮーク

精密ステージ

HI
|

HI

(a)AFセンサーからずれたとき

ワーク

＼

リファレンス点

ラインⅢ

ライン

ライン I

(a)測定方法

図 2.13

①)(a)か ら追従

図 2.12オー トフォーカス原理図

(b)始点―終点の 1次補正

熱膨張に対する 1次補正

恒
択
０
潤

図 2.15 NH-5Nの 外観図 2.14 NH‐3SPの外観
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我々が提案する決定論的形状創成を実現するためには1加工前後における形状測定の

高い再現性が必要不可欠である。ここで、NH‐3SPの測定再現性について述べる。本装

置は恒温室に設置しており、装置内の温度変動は 23.6± 0.02℃で制御されている。しか

しながら、ハロゲンランプ、レーザ等によるオートフォーカス軸、レンズ、試料の熱膨

張、XYステージを走査することによるボァルネジ等駆動部の熱膨張は不可避であり、

上述した 1次関数による補正をおこなうことで緩和している。150× 150× 20111m3の オ

プティカルフラット基板を連続測定し、測定再現性を評価した。100× 100-2を 0.5mm

ピッチで連続 10回測定をおこなつた。

図 2.16(a)に 1回 目および 9回 日の測定データのX方向中央断面から10回 目の測定デ

ータのX方向中央断面を引いた差分値の比較を示す。また同様に図 2.16(b)に Y方向中

央断面の差分値を示す。X方向、Y方向ともに 1回 目の測定結果がそれ以降の結果から

大きく外れていた。1次関数による補正をおこなった場合、各測定開始時に測定するリ

ファレンス点高さを基準として測定デ■夕全点がオフセットされる。図 2.17に連続測

定におけるリファレンス′点高さの変動を示す。1回 日の測定結果が他の結果から大きく
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外れているのは、1回 日の測定中の熱膨張の影響

が大きく、熱膨張の影響をあまり受けていない測

定開始時に取得 したリファレンス点高さを用い

てデータ全体をオフセットしたからであると考

えられる。また全測定において沢1定開始直後から

徐々にリファレンス点高さが減少する傾向にあ

る。測定を基板左下から開始した場合、各回の測

定終了時基板右上から基板左下へと大きくステ

ージの移動をおこなう。各回の測定においては、

xステージは 1ラインごとに 100111m走査するが、
Y軸ステージは送リピッチの 0.5 xlunずつしか走査しないため、この大きな走査により
熱膨張の状態が大きく変わることに起因すると考えられる。図 2.18に 各回の測定にお

けるリファレンス点高さの変動の p―v値の推移を示す。この結果から、3回 日以降は安

定したリファレンス高さで 1次関数補正できていると考えられる。しかしながら、3回

日以降においても、全体的なオフセットが存在し、1ラ インで 1001111m近い誤差がある。

そこで、各沢1定間で形状が変化していない 3点を基準に平面補正することで、浪1定再

現性を評価 した。ミラーを加工する際には、図 2.19に示すように未加工面部分が存在

する。今回、測定開始点を(0,0)と したとき、Zノ (0,0)、 ろ(100,0)、 る(50,100)と なる点を基

準に図 2.17のデータを補正し、評価した。補正後の X方向断面を図 2.20(a)、 Y方向断
面を図 2.20(b)に示す。その結果、1回 目を除き、X方向で 30111n、 Y方向で 50 nIIn程度
の測定再現性を得ることに成功した。

以上の結果から、0.5mmピ ッチで 100× 100 rrm2の領域を 1回測定する際に要する 2

時間 40分を暖機運転時間とし、さらに未加工部分の任意の 3点で平面補正をおこなう
ことで、100× 100 mm2の 領域を 100 nln p― v以下の測定再現性をもって測定可能である

ことがわかった。

［Ｅ
二

」２
」Ш

［Ｅ
二
」２
出

0.3
0.2

0.1
0
‐0.1
‐0.2
-0.3
-0.4
-0.5

-0.6
-0.7

0.3
0.2

0.1

0
-0.1

-0.2

-0.3

‐0.4
‐0.5
‐0.6
-0.7

。・¨¨ 1回目  ――-9回 目

図 2.19任意の 3点を基準点とした

平面補正

・・・ ・̈ 1回目  ――-9回目

‐50

Position[mm]

(a)X方向中央断面

図 2.20基準点での補正をおこなった

Pos忙ion[mm]

(b)Y方向中央断面

10回 目の測定を基準とした測定再現性
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2.4 LWE加 工装置

加工の高精度化や複雑な形状の創成に必要とされる要求を満たすこと、さらに安全性

の高い装置設計をおこなうことを目的として、5軸制御LWE装置を設計・製作し、大阪

大学大学院工学研究科附属超精密科学研究センターのウル トラクリーン実験施設内に

設置した。図2.21に LWE装置の外観を示す。5軸制御LWE装置は加工室と機械室、操作

盤により構成されている。図2.22に加工室内の外観を示す。加エノズルは垂直配置され

ており、加工物面内の移動をするx軸 、カロエ物との距離を制御する痢 、ノズルのあ

おり角度を制御するα軸を有する。また加工物は、わ軸ターンテーブル上の試料台に垂直

に固定されており、大型基板を加工する際もフットプリントを節約することが可能であ

る。

機械室内には、主に調合タンク、リザーブタンク、テフロンマグネットボンプ、熱交

換器、白金測温抵抗体、真空ポンプが設置されている。ウエットベンチ内で濃度調整さ

れた薬液をLWE装置内にセットした後は、数値制御カロエ、使用済薬液のツト出、超純水に

よる装置内洗浄まですべて制御盤により操作可能であり、安全性の高い装置設計となつ

ている。

調合タンク

薬液ボトリレ

リザープタンク

o加 工室と操作盤

テフロン       真空ポンプ
マグネットポンプ

o機 械室
図2.21 LWE装置外観

図2.22カロエ室内外観
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2.4.1加エベッド部

一般的におこなわれているウエットエッチングは、洗浄もしくはレジス ト除去、加工

変質層の除去のためにおこなわれている。エッチャントを満たした容器内で侵食するデ

ィップ式が主流であるが、改良した手法として、処理対象に薬品を吹き付けるスプレー

式、スピナーと呼ばれる回転台に基板を取り付けて、薬品を滴下するスピン式などがあ

る。またウエットエッチングを用いた光学素子の作製法として、Wet_Etch Figuring(WEF)

がLaurence Livemore National Laboratory(LLNL)の Rushfordら によつて報告されている

[12]。 WEFにおいては、鉛直上向きに配置したエッチャント供給ノズルの周囲を、アル
コール等の揮発性の有機溶媒の蒸気で満たし、マランゴニ効果によつて生じた表面張力

の差によってエッチャントの接液領域をノズルの近傍のみに限定し、局所的なエッチン

グ領域を形成している。したがつて、鉛直上方以外のノズル姿勢をとることは困難であ

り、また、エッチャントの揮発成分が拡散によって加エポイント以外の基板上に付着し、

意図しない場所における加工の進行や表面粗さの悪化を引き起こすことは否めない。そ

こで本研究では、エッチャントの供給と、さらに真空ポンプの強制吸引によリエッチャ

ントの回収も同時におこなうことができる加エノズルヘッドを開発した。本加ェ法では、

カロエノズル
ニ加工物間の距離をサブミリオ‐ダに接近させ、2重パイプの内側からエッ

チャントの供給をおこなう。そして真空ポンプによリリザーブタンクを減圧状態にし、

吸引日のスリットからエッチャントの回収をおこなうことで、吸引日の内径φ15mmの

領域に一致した、局所的な液相エッチング領域を形成できる。また、周囲の雰囲気ガス

も同時に吸引しているため、揮発性エッチャントの拡散の抑制が期待できる。

2.4.2ェ ッチャント循環システム

図2.23にエッチャント循環システムの概念図を示す。エッチャントの調合から、LWE
装置内へのエッチャントの導入、エッチャントの循環の一連の流れについて説明する。

ウエットベンチ内で最小分解能0.lgの ロー ドセルを用いて、所望の濃度のエッチャント

を調合する。調合したエッチャントの薬液ボトルをLWE装置内にセットし、N2ガスによ
り調合タンクヘ圧送し、最小分解能0.lgの ロードセルを用いてエッチャント約3.O kgを

計量し、容量約3Lのテフロン製リザーブタンクに導入する。リザーブタンクからテフ
ロンマグネットポンプ (アズワン、IFP‐611)に より送液する。白金測温抵抗体により

エジチャント温度をモニタリングし、恒温槽 (アズワン、LTB‐400)に フィー ドバック、

PID制御し、熱交換器 (フ ロンエ業、F-1098-03)を介してエッチャント温度を一定に制

御している。温度が一定に制御されたエッチャントは、超音波流量計 (東フロコーポレ

ー シ ョン、USF100A‐ G10EP―LIQUID)(流量調整バル ブを経 由 し、加 エ ノズル に供給 さ

れ る。リザー ブタンクを真空 ポンプ (ULVAC、 DTC‐ 120)に よ り減圧状態 にす るこ とで 、
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加工物と反応したエッチ

ャントは吸引され、リザ

ーブタンクヘと帰還する。

排気ガスは、ウル トラク

リーン実験施設のスクラ

バーで処理される。また

加工後の廃液は、循環系

内へのN2ガスの圧送によ

り、ウル トラクリーン実

験施設の廃液タンクヘ直

接ツト出される。表2.2に 5

軸制御LWE装置に使用し

ている主な機器の性能を

示す。

表2.2使用している機器の性能 .

〕「口・ドセ，レ

恒温槽

図2.23 LWE装置循環システムの概念図

マグネットポンプ アズワン社
IFP-611

恒温槽      アズワン社
LTB‐400

流量計       東 フロコーポ レーシ ョン社

USF100A‐G10日 P‐LIQUID

真空ポンプ     LILVAC社
DTC‐120

吐出能力 ;揚程 lmの とき57L/min

温度調整範囲 ;‐30斗80°C

容量 ;24.OL、 冷却能力 ;395W

流量測定範囲 :50-2000 mL/min

測定精度 ;± 1%@FS
実効排気速度 ;140L/min

到達圧力 ;1.0× 103 Pa

十一言
ロ面液

真空ポンプ▲ 加エノズル (吸引側)

中蓋

__― )マグネットポンプ

図2.24リ ザーブタンクの断面図
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図2.25熱交換器の断面図
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ぼi焦こなず ぽ翠19=
(裏屁〕は 21癬雛 :黒 ::il:

チ軍L曇ラじ′て穏種勇亀λ二F[∫亀i  涯:1:
2.23中の圧カセンサ1)に維持されている。

なお、調合タンクにもリザ早ブタンクと同

0  10  20  30  40  50  60

Elapsed Time(min)

様に液面計を設けた。また、調合タンク内  図2.26カロエ中のエッチャント温度変化
は常に大気圧になるように蓋の上部に穴をあけ、大気開放状態にした。

図2.25に熱交換器の断面図を示す。エッチャント温度を制御するために、恒温槽によ

り温度制御された水を熱交換器に循環させる。エッチャントは、らせん状の外径 10111m、

内径8mmのテフロンチューブ (20巻)内を流れ、所望の温度へ昇温、あるいは降温さ

れる。図2.26に加工中の白金測温体により測定したエッチャント温度の変化を示す。60

minに渡り、25± 0.15° Cに維持できていることがわかる。LWEは化学的な加工法のため、
エッチャントの温度や濃度に大きく依存すると考えられるが、この結果より加工中のエ

ッチャント温度の変化によるエッチングレー トの変動を抑制し、高精度な加工の実現が

可能である。

2.5 HFを用いた石英ガラスの加工特性

HFを用いた合成石英ガラスの加工特性について述べる。合成石英基板上にカロエノズ

ルを任意の時間静止させて取得した加工痕形状をNewViewに より測定した。表 2.3に

加工条件、図2.27にカロエノズル外観、図2.28に加工痕の2次元形状と中央断面形状を

示す[13]。

合成石英ガラスは基本的にアモルファス構造であることから、シリコン等の単結晶を

化学エッチングする際に生じる面方位に依存したエッチングレー トの差異はなく、エッ

ッチャントが接触した領域がほぼ均一にエッチングされていることが確認できる。

表 2.3カロエ条件

IIF濃度 (wt%)

IIF温度 (℃ )

IIF流量 (L/h)

加エノズル径 (IIlm)

加エギャップ (μm)

加工時間 (min)

22.2

25

30

15

300

10

20
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0   5   10  15  20

Positton(mm)

図 2.27カロエノズル外観[13] 図 2.28加工痕形状[13]

2.5.l HFと石英ガラスの反応

本加工法は、化学反応を利用した加工法であるため、加工物の材質とエッチャントの

組合せが重要である。中性子集光用ミラー基板の材料としては、最終仕上げ研磨工程の

容易さから合成石英を用いる。そこで、田 用いて石英ガラスを加工する場合を考える。

まず 田 の特徴について述べる。IIFは特異な水素化合物である。IIFの化学的特徴 と

して常温で液体であることが挙げられる。

表 2.4ホ ウ素族～ハログン族元素の水素化合物の沸点

および標準生成ギブスエネルギー△G° :eV/mol gas 298.15K[14]

０

　

０

１

１

２

２

（Ｅ
こ

〓
“
ａ
ｏ
ｏ

ホウ素族 炭素族 空素族 酸素族 )\E r>ffi
B2H6 CH4 NH3

-92.8 13

+0.90(+86.7)

‐161.5℃ -33.3 13 100.0 13 19.5℃

‐0.53(-50.79)    -0.17(‐ 16.45)    ‐2.99(-288.57)   ‐2.83(‐ 273.2)

SiH4 PH3

…lH.5℃ …87.8 RЭ ‐60.3 R3 -85.0 13

+0.59(+56.9)   +0.14(+13.4) -0.35(‐ 33.56)    -0.99(-95.30)

GeH4 AsH3

‐88.5 R3 …62.5 R3 4̈2 ℃ -66.7 R3

+1.17(+113.4)   +0.71(+68.93)   +0.16(+15。 9)   +0.55(-53.45)

SbH3

-52℃ ‐17.O R3 ‐2.2℃ …36℃

+1.69(+162.9)   +1・ 94(+187.4)   +1.43(+138.5)   -0.02(‐ 1.70)
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顆武け6
◎
O LO

図 2.29シ リコン酸化膜とフッ化水素酸の液相反応における電子授受メカニズム

表 2.4に周期表の配列でホウ素族―ハログン族の水素化合物の沸点および標準生成ギ

ブスエネルギーを示した[14]。 これら軽元素の水素化合物は気体であるのが正常である。

しかし、ほとんどの水素化合物の沸点が総てマイナス温度である中で、水とIIFのみが

例外として異常に高い沸点を持ち、常温で液体である。これは水素結合による分子会合

のためである。また、水とIIFの結合エネルギーは大きく、さらに水素結合により分子

が安定化している。水とIIFが ともにイオン、の解離定数が小さいのはこのためである。

IIF水溶液中の IIFの解離平衡反応式を(2.4)、 (2.5)に示す。

田 ど H++F~

HF tt F~1→ IIF2

(214)

(2.5)

解離状態は IIF濃度により次の領域に分けられると考えられている[15-18]。

1.IIF濃度が0.0001m01/kg以下の完全解離領域
2.田 濃度が 0.0001¨0.01 mo1/kgで未解離の IIFと HF2‐イオン (Si02に対するエッチン
グで支配的なイオン)が生成するが、未解離のHF生成が主反応である領域
3.IIF濃度が 0.01_l m01/kgでは未解離の田 とHF2‐イオンの生成が進行するが、IIF2~

ィォンの生成が主反応となる領域

4.IIF濃度が 1… 10m01/kgで は HF2~イオンの生成が進行していく
5.HF濃度 10m01/kgの クラスターイオンの生成が進行していく領域
n(IIF)+F‐ ‐→n(IIF)「 F~

濃度により解離状態が様々な形態をとるのは、IIFの酸解離平衡定数が液温 25℃に

おいて 1.67× 10~4… 1.30× 10‐3と 報告されており、平均値として 6.26× 10‐
4と
小さな値をと

るからである←e■ HCh酸解離平衡定数 K=108)。
石英ガラスの O‐ Si‐0結合構造を切断するには、反応イオン種との間の電子授受が必

22
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要である。図 2.29に石英ガラス表面とIIFの液相反応における電子授受メカニズムを示

す[19,20]。

石英ガラス表面の Si‐4配位構造 (末端基を―Si‐OHと している)を、結合角を無視し

て模型的に表している。Si‐0結合電子は、電気陰性度の差により0の側にひきつけら

れ、Siσ
+‐
Oσ
‐
の状態にある。(2.4)式、(2.5)式により生成している電子供与体 HF2‐が Siσ

+

に接近し、電子受容体 H30+が Oσ
‐
に接近する。HF2~の電子が 0‐Si-0結合鎖を通りH30+

に受容される I～Ⅳのプロセスで F― Si‐F結合が形成され、SiF4が構造表面から遊離し、

Vのプロセスでイオン反応によりH2SiF6が生成する。

電子授受プロセス  : I‐ Ⅳ

Si02+2HF2‐ +2H30+=SiF4+4H20

イオン反応  : V
SiF4+2HF=H2SiF6

なお、図 2.29の Si02構造モデルでは、末端基を OH基で表して電子授受メカニズムの

混同を避けている。しかし、実際には(2.8)式で示す反応が進行し、OH基からF基への

置換が並行 して起こつている。

‐Si‐OH tt IIF2‐ =~Si‐F+F‐ 十H20

以上から、IIFに よる石英ガラスのエッチングは基板表面層からカロエが進行していく。

また、LWEは化学的な手法を用いた加工法であるため、加工速度はエッチャン ト温度

に大きく依存するが、熱交換器を使用してエッチャント温度を一定に保つことで安定し

た加工速度を維持できる。さらに図 2.3に示したように、供給口より基板表面に供給さ

れたエッチャントは基板表面に接触し反応 した後、吸引日から外気とともに吸引され、

循環されるため、石英ガラスとIIFの反応により生成された副生成物であるH2SiF6は基

板表面に滞留することはなく、基板表面には常に新鮮なエッチャントが供給される。よ

つて、本手法は単なる浸漬エッチングとは異なり、長時間において安定した加工速度を

得ることができる。

2.5.2体積加工量の走査速度依存性

本手法において、加工精度を高めるためには加工時の体積加工量の安定性を向上する

ことが重要である。体積カロエ量の走査速度依存性について PCVMと 比較しながら説明

する。LWEと PCVMの大きな違いは LWEがエッチャント温度を常温付近で制御可能

であるのに対して、PCVMはプラズマからの熱流入による基板表面の温度上昇が不可避

な点である。そこで、まず PCVMを用いてシリコンと合成石英ガラスを加工した際の

体積加工量の走査速度依存性について説明し、その後、LWEを用いて合成石英ガラス

を加工した際の走査速度依存性について説明する。

(2.6)

(2.7)

(2.8)

う
Ｚ



第 2章 ローカルウエットエッチング (LWE:LocJ Wd Etching)に よる形状創成

図2.30に PCVMに よるシリコ

ン、合成石英ガラスの走査速度

依存性を示す。表 2.5にシリコ

ンと合成石英ガラスの物性値を

示す。PCVMではシリコンのよ
うに熱伝導率の高い材料を加工

する場合、体積加工量と走査速

度の逆数の関係は高い線形性を

示すが、合成石英ガラスのよう

に熱伝導率の低い材料をカロエす

る場合は低走査速度域になるに

つれて体積加工量が非線形に増

加していく[21]。 これは、熱伝導

率の低い石英ガラスの場合、低速走査時はプラズマからの熱流入による基板温度上昇の

影響が大きく、エッチング反応が促進されるためであるも

表 2.5シリコンと合成石英ガラスの物性
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図 2.30 PCVMに よるシリコン、合成石英ガラス加工

の走査速度依存性[21]

シリコン 合成石英ガラス

熱伝導率 (W ocm‐Ц ℃・ )

ガス組成比(HcCF402)

投入電力(W)

ギヤツプ(llmJ

電極周速度(耐s)

1.49

99.4:0.3:0.3

140

1000

10

0.0135

99.4:0.3:0.3

500

750

10

表 2.6カロエ条件

IIF濃度 (%)

田 温度 (℃ )

流量 (L/hl

ギャップ (μm)

使用ノズル

走査速度 (mmmin)

20

25

30

400

二重パイプ型

100、  133、  200、  400

24
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図 2.31走査速度の逆数と

加工深さの関係[13]

o    5    10   15   20   25

Position(mm)

図 2.32走査速度と

ライン加工断面形状の関係 [13]

このように PCVMは加工する材料によつて加工特性が大きく変化するため、熱伝導

率の低い材料を加工する場合、試料全面にわたつて体積カロエ速度を一定に保つのは難し

い。それに対して LWEは ウエットエッチングであるためエッチャントの温度制御は容

易である。そこでエッチャント温度を常温の 25℃に制御した LWEを用いて合成石英ガ

ラスを加工し、走査速度と加工量の関係を調べた。表 2.6に実験条件を示し、図 2.31に

走査速度と加工量の関係、図 2.32に 走査速度とライン加工断面形状の関係を示す。カロ

エ量と走査速度の関係を調べる実験は再現性を確認するために 2回おこなった。

LWEにおいては室温を25℃に設定することでガラス基板の表面もエッチャントも同

じ温度でカロエすることが可能であり、基板温度の変化による体積加工速度の変動を抑制

することができる。そのため熱伝導率の低い合成石英ガラスに対しても走査速度の逆数、

すなわちエッチャントの接触時間と体積加工量に非常に高い線形性が再現性よく得ら

れ、理論値とも一致した。また、図 2.32から走査速度によつてライン加工断面形状幅

は変わらず、加工深さだけが走査速度に単純に反比例していることが分かる。この結果

から体積カロエ速度の走査速度依存性はほとんどなく、高い制御性を持って NC加工がお

こなえると考えられる。

2.5.3体積加工速度の HF濃度依存性

次に石英ガラスの加工における体積加工速度の田 濃度依存性について述べる。LWE

は化学反応を用いた加工であるため、エッチャント濃度が高くなるにつれて反応種が増

加し、加工速度は大きくなる。しかしながら、HFの場合解離定数が極めて小さいため、

反応のメカニズムは濃度によつて大きく異なり、単純に濃度と加工速度は線形の関係に

はならない。HF濃度を変化させた場合の合成石英ガラスの加工特性について述べる。

嚇岬加
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それぞれのカロエ速度を加工深さで比較するために表 2.7に示す各濃度で静止加工痕を

取得した。図 2.33に 田 濃度と深さ方向のエッチングレー トの関係を示す。

図 2.33よ りE『 濃度とエッチングレー トの関係は非線形であることがわかる。また活

性化エネルギーは H『 濃度の増加に伴い短調に減少している。IIF濃度とエッチングレ

ー トの関係が線形な関係にならない理由としては、IIF濃度の増加にともない H+イ オン

濃度が増加するためであると考えられる。この H+イ オンが熱シリコン酸化膜に対する

エッチレー トの急激な上昇およびエッチング反応の活性化エネルギーの低下に影響 し

ていると考えられているため[14,19]、 被加工物が合成石英の場合でも同様の現象が起こ

つていると考えられる。

また図 2.34にエッチャント濃度の変動とエッチングレー トの変動の関係を示す。初

期加工 IIF濃度を 20漑%に設定し、加工の安定性を考えた場合、加工速度を 1%以内で

安定化させるためには、田 濃度を±0.H%以内に維持する必要があることがわかる。

表 2.7加工条件

IIF濃度 (Й%)

田 温度 (℃ )

IIF流量 (L/h)

加エギャップ (μm)

静止加工痕取得時間 (min)

5、  10、  15、  17.5、

25、  27.5、  30、  35、

25

30

300

10

20、  22.5、

40、  50
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図 2.34エ ッチャント濃度の変動とエッチ

ングレー トの変動の関係[13]
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2.5.4体積加工速度の HF温度依存性

次にHF温度と体積加工速度の関係について述べる。LWEは化学反応を用いたカロエで

あるため、田 と石英ガラスの反応領域における温度が加工速度に大きく影響する。そ

こで、田 温度を 15℃、20℃、25℃、30℃、35℃、40℃、50℃ と変化させて体

積カロエ速度を比較した。さらに、それぞれの濃度におけるアレニウスプロットをとり、

IIFの石英ガラスに対する活性化エネルギーを求めた。表 2.8に実験条件を示す。図 2.36

に IIIF温度と深さ方向の加工速度の関係を示し、さらに指数関数の近似曲線から各濃度

での IIFの石英ガラスにおける活性化エネルギー∠Eを求めた。

図 2.36か ら、IIF温度と加工速度の関係は指数関数的に変化していることが確認でき

る。初期の HF温度を 25℃に設定し、カロエの安定性を考えた場合、加工速度を 1%以内

で安定化させるためには、IIF温度を±0.18℃以内に維持する必要があることがわかる。

これに関しては、加工中常にIIF温度を白金測温体によリモニタリングすることにより、

熱交換器を用いて H『 温度変化をフィードバック制御している。こちらに関しては、図

2.26に示すように 25± 0.15°Cで制御可能である。

表 2.8加工条件

IIF温度 (℃ )

HF濃度 (M%)

流量 (L/h)

ギヤップ Om)
静止カロエ痕取得時間 (min)

15、  20、  25、  30、  35、  40、  50
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図 2.36 HF温度とカロエ速度の関係
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図 2.37よ り濃度 10、 20、 30 wt%の IIFの石英ガラスに対する活性化エネルギーはそ

れぞれ、/E46.02、 42.44、 38.55 kJ/molで あると算出された。アレニウスプロットが

高い線形性を有することから、LWEはエッチャントを循環することで常に新鮮なエッ
チャントを加工表面に滞留なく供給できており、加工表面では HFと 石英ガラスが化学

的に反応しエッチングが進行しているものであると考えられる。さらに図 2.36よ り20

載%の IIFで も 40℃まで温度を上昇させることで 2倍以上の体積カロエ速度が得られる
ことがわかる。

2.5.5共沸濃度の HFを用いた形状創成

共沸濃度とは、液相における IIFと H20の比率を保うたまま気化する濃度のことであ

る。フッ化水素酸を共沸濃度に保つことでカロエ中のエッチャントの濃度変化を抑制する

ことが可能である。本節では、共沸濃度を用いた際のエッチングレー トの安定性につい

て評価した結果について述べる。

図 2.38に示すようにIIFの共沸濃度は35 wt%付近であることが報告されている[22]。

共沸濃度とは、気相、液相ともに同じ比率の状態であり、その濃度はモル分率と同義で

ある。ラウールの法則より、混合溶液の各成分の蒸気圧はそれぞれの純液体の蒸気圧と

混合溶液中のモル分率の積で表され、気液平衡に達した際の成分′の蒸気圧 Piは

島 =P*iXχ,                                  (2・ 9)

となる。ここでPりま成分′の純液体での蒸気圧、形はモル分率である。

また、物質が気液平衡の状態にあるとき温度、圧力、および気体、液体それぞれの体積

の関係を表わしたクラウジウスークラペイロン式から

ごP     L

所 〒TQ―り

と表される。ここで、7は温度、Pは圧力、4は気体のモル体積、ヵは液体のモル体積、
Zはモル蒸発熱である。これらの式から、共沸濃度がエッチャント温度と容器圧力に依

存することがわかる。しかしながら、これらの式は、混合溶液中の物質が互いに相互作

用しない理想溶液を仮定しており、田 のように IIFと H20が水素結合している溶液に

適用・計算することは難しい。また LWE装置においては、カロエノズル部とリザーブタ
ンク部で圧力差が大きく、正確に圧力を定義できない。よって、今回開発したLWE装
置における共沸濃度を実験的に求め、その加工精度を評価した。

濃度の算出は、中和滴定によりおこなった。中和滴定は、酸と塩基の定量的な中和反

応を利用した滴定であり、酸または塩基の試料に濃度が既知の塩基または酸の標準液を

滴下していき、その消費量から試料の濃度を求める。中和反応においては、酸や塩基の

濃度によつて pHが変化し、理論的には当量点で終結する。当量点付近では急激な pH
の変化が見られ、当量点を検出するため酸塩基指示薬を用いる。指示薬によつて検出さ

(2.10)
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図 2.38 HFの 気液平衡線図[22]

0    喝●OH
NaOHの滴下量

図 2.39弱酸と強塩基の滴定曲線

れる滴定終点は当量点と区別され、指示薬としては滴定終点のpHにおいて鋭敏に色調

の変化するものを選択する。団Fは結合距離が小さく、他の IIF分子、H20分子間で水

素結合しているため、上述のように酸解離定数が小さく、弱酸である。よつて、図 2.39

に示すように、滴定に用いる塩基には強塩基である水酸化ナ トリウムを用い、指示薬に

は塩基側に変色域をもつフエノールフタレイン溶液を用いた。中和滴定の手順を以下に

示す。

① 電子天粋上にビーカーAを設置する。
② 採取したIIF溶液 ラ%F′ (約 10)gをビーカーAに入れ、電子天粋で計量する。

③ ビーカーAに超純水 %"ノ (約 40)gを入れ、計量し、希釈する:
④ 電子天粋からビーカーAを移動し、ビーカーBを設置する。
⑤ ビーカーAからビーカーBに希釈したIIF溶液 %混 (約 10)gを入れ、計量する。

⑥ ビーカーBに超純水 巧
"2(約
40)gを入れ、計量し、希釈する。

⑦ 電子天粋からビーカーBを移動し、ビーカーCを設置する。
③ ビーカーBからビーカーCに希釈したIIF溶液 %R(約 10)gを入れ、計量する。

⑨ ピペットを用いてビーカーCにフェノールフタレイン溶液を 1滴入れる。

⑩ マイクロピペットを用いてNaOHの滴下をおこなう。濃度が予想できる場合は、粗
滴下用のマイクロピペットを用いる。

① 溶液の色が変色した際のNaOHの滴下量o%鉗♪からIIF濃度cが)を算出する。

以上から、採取した H『 溶液の濃度は

σWfrF=崎 "H×
Ю→ XCmⅣ

“
H÷
(ボ 競 肩

Xボ
競 万

×‰ 円 ÷ 崎 F)X10020

と算出される。ここで、狐 s"は NaOHのモル濃度(1.005 mo1/L)、 あ∽ffは NaOHの密

度 (1.0410g/mL)、 MHFは HFの 分 子 量 (20.01)であ る 。

ビーカー、撹拌棒はフッ酸耐性、強アルカリ耐性のある PFA製のものを用いた。中

和滴定に用いた薬液、機器、器具の仕様を表 2.9に示す。本条件によつて、中和滴定を

おこなうことで IIFの濃度を0.01‖%以下の精度で算出することが可能である。
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表 2.9中和滴定に用いた薬液、機器、器具の仕様

フェノールフタレイン溶液  キシダ化学社
水酸化ナ トリウム水溶液  キシダ化学社

1.O wt/vol%、 無色 7.8<pH<10紅色
1.005 mo1/L@20℃

粋量 ;220g、 繰り返し性 ;0.11鴫、

直線性 ;0.2 mg

容量範囲 ;100… 10001tL、 絶対誤差 ;

±3.0‐ 8.OltL、 再現`性 ;0.6-1.51止

容量範囲 ;0.2-2.Oμ L、 絶対誤差 ;

±0.024¨0.031tL、 早手り記型主; 0.012‐0.014匹

電子天枠

マイクロピペット(粗滴下)

マイクロピペット

Mcttler Toledo社

AB204‐S

アズワン社

P1000N

アズワン社

P2N

市販の電子工業用 50 wtO/O HFを超純水で希

釈することで 37 wt%に調合し、エッチャン

ト温度を23℃、リザーブタンク内の圧力は

約‐30 kPaと して、24時間塩ビ製のダミー基

板上で走査した。その後、エッチャントを

採取し、中和滴定により濃度を算出した結

果、33.58 wt%で あった。新たに 50 mO/O IIF

を超純水で希釈 し、33.58 wt%になるよう調

合した。調合したIIFを LWE装置に導入し、
O Inin、  10 min、  30nlin、  60 nlin、  120 nlin、

1 80 1nill、 240 1nin、 300 11nin、 360 1nin、 420 1nin、

o Etching Rate
a Concentration

Oo

0     4     8     12    16

加工時間 (h)

図 2.40総力日工時間に対するエッチング

レー トとエッチャント濃度の関係
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900 minにおいて、それぞれ 10 min静止加工痕を取得した。また O min、 420 min、 900 min

においてエッチャントを採取し、中和滴定により濃度を算出した。図 2.40に総加工時

間に対するエッチングレー トとエッチャント濃度の関係である。エッチングレー ト、エ

ッチャント濃度ともに 900 minにおける値を 1と して変動を示した。O min、 420 min、

900 minの IIF濃度はそれぞれ 34.090、 33.586、 33.575 wt%で あつた。O minにおける初

期濃度の誤差は装置内に残留していたWの影響ならびに調合時の誤差であると考えら
れる。この結果から、7時間以降ではエッチングレー トは 0.1%以下の変動であり、エ

ッチャント濃度の変動と一致する。

これらの結果から、エッチャント温度を 23℃、リザーブタンク内の圧力を約‐30 kPa

としたときの共沸濃度は 33.58Й%であることがわかった。共沸濃度の IIFを用いて形

状創成をおこなうことで、カロエ中の濃度変動を0.1%以下に抑制できることがわかった。

長時間におけるエッチングレー トの安定性を評価するため、エッチャント温度を40℃

リザーブタンク内の圧力は約‐30 kPaと して図 2.41に示すようにラスタースキャンによ

り等速面カロエをおこなった。走査距離 120 1xlm、 送リビッチ 0.21111m、 走査速度 60 mttmin

30
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とした。基板の材質は合成石英、サイズは L152

1111m× W152 mm× T6.35 mmで、総加工時間は

約 12時間である。加工前後の表面形状は

ぉ趾「1た
。加エノズルはほ5mの

:
図 2.42に等速面加工後の送り方向中央断面  綱

(A―バ)を示す。図 2.42(b)中 の直線は加工領域底

部における近似直線であり、送り方向 6011m

に対してカロエ深さの平均変化量は 64111nで あ

つた。平均加工深さに対するカロエ深さの変化量

は 0.5%以 下であり、総カロエ時間 12時間にわ

たって、エッチャント濃度、エッチャント温度

が一定に保たれていたことがわかる。等速面加

工中、エッチヤント温度は設定温度に対して±0.05℃に制御できており、恒温槽の応

答に応じた 1-10分程度の短時間における温度変動による加工量変化を考慮しても、総

加工時間 24時間程度の加工においてはエッチングレー トの変動を 1%以下に抑制でき

ることが確認された。面加工時におけるエッチャントの濃度変動の要因としては、反応

種の消費と副生成物の生成、蒸発が挙げられる。反応種の消費と副生成物の生成に関し

ては、現在エッチャントは 3 kgを循環しており、それに対して本手法において 24時間

加工をおこなった場合の石英ガラスの溶出量は 0.6gと 大変微量であるため、これをエ

ッチングレー トの変化として概算すると0.018M%であり、エッチングレー トヘの影響

は非常に小さいことがわかる。蒸発による濃度変化に関しては、共沸濃度の HFを用い

ることで影響なく加工をおこなうことができる。

これらの結果より、本手法において共沸濃度の IIFを一定温度に保つことで総加工時

間 24時間程度の加工においてはエッチングレー トの変動を 1%以下に抑制できること

が確認された。本手法は、PCVM、 EEM等の化学的加工法と比較して体積加工速度も

非常に速く、また完全な化学エッチングであるのでダメージフリーかつ表面粗さも悪化

させない。エッチングレー トの変動を 1%以下に抑えることにより、数 岬 の形状誤差

をトライ&エラーなしに 10011m以下に形状修正することが可能である。よつて、本手

法は中性子集光用楕円面ミラー基板のみならず、非球面レンズ、電子基板製造に用いら

れるフォ トマスク等のナノメー トルレベルの形状精度が求められる高精度光学素子に

対して、高能率かつ高精度な加工法であることが証明された。

合成石英基板

→

走査方向

図 2.41面加工図
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2.5.6 LWE加工における表面粗さに関する考察

前節では LWEにおける石英ガラスの加工特性を主に体積加工速度の観点から述べた。
本節では、LWE加工における表面粗さについて調査 した。中性子集光用 ミラーでは
″=4(″ は Ni単層膜の何倍の臨界角を有するかを示す)の反射臨界角にて 70%以上の高
い反射率を実現するため、0.31rlm ms以下の表面粗さが要求される。研削や切削といっ

た強制加工においては、高い形状精度が得られる反面、1011m ms以下の優れた表面粗

さを得るのは難しい。形状創成加工後、表面粗さ改善のための研磨工程を導入する場合、

加工前の表面粗さが悪いと研磨における加工量が増大する。研磨工程においては、加工

領域全体において加工量を一定に保つのは難しいため、加工量の増大は、形状精度の悪

化に直接的に影響する。

LWEは非接触の化学エッチングをカロエ原理とした加工法であるので、基本的には加工
前の基板表面のモフォロジーがカロェ後の表面に引き継がれる。本節では、各空間波長成

分における LWE加工前後の表面粗さを SWLIな らびに原子間力顕微鏡(AFM)を用いて
測定し、比較した。

LWE加工前の基板には 152.4× 152.4× 6.35 mm3の 合成石英製基板を用意した。LWE
の加工条件を表 2.10に示す。図 2.43、 図2.44に、LWE加工前後の基板の表面粗さ像を
示す。

LWEに より基板全面を約 30 μm加工した結果、SWLI低倍率観察像(5.17× 3.881111n2)
において基板由来のうねりの表出、ラスタースキャン方式でノズルを走査する NC―LWE
カロエにおいて原理的に生じる送リマークが観察された。これらの低周波粗さ成分につい

ては、次章で詳しく述べる。SWLI高倍率観察像(127× 95 μm2)においては、カロエ前の表
面に観察された 50-100 μm周期のうねりが強調され、加工変質層由来のスクラッチ、穴
状の粗さ成分が観察された。AFM像では、SwLI高倍率観察像と同様に加工変質層由来
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の穴状の粗さ成分が観察された。

浸漬エッチングにおけるエッチング後表面粗さの比較をおこなった。表 2.11に浸漬

条件を示す。図 2.45、 図 2.46に浸漬前後の基板の表面粗さ像を示す。

低倍率での SWLI像を見ると、LWE力日工後同様に、基板の素材由来のうねりが表出

し、AFM像からはカロエ変質層由来の穴状の粗さ成分が観察された。しかし、高倍率で

の SWLI像に見られる 70‐ 100 μm周期のうねりや AFM像での p―v値の大きな変化は、

浸漬エッチング前の表面粗さ像から考えて、カロエ変質層の表出によるものではなく、浸

漬エッチングそのものに由来すると考えられる。図 2.47に LWEカロエ前後ならびに浸漬

エッチング前後の測定領域に応じた rlns表面粗さを示す。

合成石英の田 エッチングにおいては、エッチング後表面はエッチング前の表面のモ

フォロジーに強く依存する。今回 LWE加工実験に使用した合成石英基板は、浸漬エッ

チング実験に使用したものと研磨状態が異なり、表面粗さが悪い。それにも関わらず、

エッチング後は LWE加工後の方が優れた表面粗さを達成していることが確認できる。

また測定領域が大きくなるにつれ、浸漬エッチング後の表面粗さ悪化が著しい。HF浸

漬における数岬 周期の高周波粗さ成分の増加は副生成物であるH2SiF6の滞留が原因の

一つと考えられる。浸漬エッチングでは、エッチング反応で発生する H2SiF6が 基板表

面上に滞留することで H2SiF6の濃度分布が生じ、基板表面に新たなエッチャントが均

等に供給されずエッチングレートの分布が存在していると推察される。

以上の結果から、LWEはエッチャントを循環し、基板表面上に高い流速をもうて接

触し、副生成物が滞留することなくエッチング反応が進行することで、表面粗さの悪化

は最小限に抑えられ、浸漬エッチングでは得られない優れた表面粗さを得ることができ

ることがわかつた。また LWE加工後、目的の表面粗さを実現するための研磨工程を導

入する際、非常に少ない加工量で目的の表面粗さを実現できることが示唆される。

表 2.10 LWE加工条件

IIF温度 (℃ )

田 濃度 (漑%)

流量 (L/hl

ギャップ (μm)

加エノズル径 (IIIm)

エッチング深さo→
送リピッチ(側o
走査速度←血/mi⇒

40

37

24

300

15

30

0.5

10
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表 2.H浸漬エッチング条件

IIF温度(℃ )

IIF濃度(mO/。 )

撹拌の有無

エッチングレート(μm/min)

エッチング深さ鰤→

21

10

あ り (ス ター ラー )

0.06

30
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(a)SWLI移え(5.17× 3.88 nm2)

0.928 nm nns
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0.450111n.uis
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oSWLI像 o27× 95脚め
図 2.43 LWE加工前表面粗さ
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(b)SWLI像 (127× 95 μm2)

図 2.44 LWEカロエ後表面粗さ
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図 2.45浸漬エッチング前表面粗さ
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図 2.46浸漬エ ッチング後表面粗さ
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図 2.47測定領域に応じた IIls表面粗さ

2.6結言

第 2章では、LWEの加工原理ならびに加エノズルの滞在時間制御による形状修正加

工理論について述べた。また IIFを用いた石英ガラスの加工特性について述べ、共沸濃

度の田 を用いた形状創成について検討した。以下に本章で得られた結果と知見をまと

める。

HFを用いた合成石英ガラスの LWE加工では、吸引により気化したエッチャント

による力日工痕周辺部の表面粗さ悪化を防ぐことができ、未カロエ面と比べて表面粗さ

を維持することのできるカロエ法であるといえる。

LWEは化学反応を利用した非接触加工であり、機械カロエに見られる母性原理によ

るカロエ精度の悪化などがない。また、エッチャントの組成やノズルの径を変えるこ

とで高い体積加工速度が得られる。

(1)

□浸漬エッチング前

園浸漬エッチング後

圏LWE前

■LWE後

９

“
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(3)NC‐LWEによる形状創成理論について述べた。形状計測に用いたレーザーオー ト
フォーカス式二次元形状測定器の測定再現性について検討し、0.5 mmピ ッチで

100× 100 mm2の領域を 1回測定する際に要する2時間40分を暖機運転時間とし、

未加工部分の任意の 3点で平面補正をおこなうことで、100× 100 mm2の領域を

100 nm p‐ v以下の測定再現性をもつて測定可能であることがわかった。

(415軸制御 LWE装置を設計し、大阪大学大学院工学研究科附属超精密科学研究セン
ターのウル トラクリーン実験施設内に設置した。エッチャント温度を白金測温抵抗

体により測定し、恒温槽 と熱交換器を用いてフィー ドバックすることで 25±

0.15°Cに制御できることを示した。

(5)加工量の走査速度依存性に関して、PCVMと の比較をおこなった。PCVMではプ
ラズマからの熱流入により基板表面の温度が上昇するため、合成石英ガラスのよう

に熱伝導率の低い材料をカロエした場合、走査速度と加工速度とは非線形な関係とな

り、加工の制御性が低下する。それに対し、鰤 電 はエッチャン ト温度の制御が非

常に容易で、常温付近に設定することにより走査速度と加工速度は線形な関係を有

することがわかつた。このことより、LWEに よる形状創成においては、材料の熱
伝導率に起因する加工精度の悪化がないことが確認された。

(6)HF濃度とカロエ量の関係では、HF濃度と単位カロエ深さの関係は非線形になること
がわかつた。また、初期カロエ HF濃度を 20 wt%に設定し、加工の安定性を考えた

場合、加工速度を 1%以内で安定化させるためには、HF濃度を±0.11%以内に維
持する必要があることがわかった。

(7)HF温度と加工量の関係では、エッチャントの温度と加工速度は指数関数的な関係
にあり、アレニウスプロットよりLWEのカロエは単純に化学反応だけによるもので
あることが確認された。さらに初期加工 HF温度を 25℃に設定し、加工の安定性
を考えた場合、体積加工速度を 1%以内で安定化させるためには、HF温度を±
0.18℃以内に維持する必要があることがわからた。

(8)HF水溶液には共沸濃度が存在する。共沸濃度の HF溶液を用いて等速面加工をお
こない、長時間の加工安定性について評価した結果、12時間で 0.5%以下のカロエ量

の変動であり、非常に安定した体積加工速度で長時間加工できることがわかった。

この結果は、長時間の形状修正カロエにおいてもトライアンドエラーなしに目的形状

への形状修正が決定論的に可能であることを示している。

(9)LWEはエシチャントを循環し、基板表面上に高い流速をもつて接触 し、日1生成物
が滞留することなくエッチング反応が進行することで、表面粗さの悪化は最小限に

抑えられ、浸漬エッチングでは得られない優れた表面粗さを得ることができること

がわかった。また LWE加工後、目的の表面粗さを実現するための研磨工程を導入
する際、非常に少なぃ加ェ量で目的の表面粗さを実現できることが示唆された。

以上から、我々が開発した NC¨LWEプロセスは、体積加工速度がエッチャント温度、
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エッチヤント濃度にのみ依存する非常にシンプルな加工法であり、カロエ能率、加工後形

状精度、カロエ後表面粗さの観点からも我々が目的とする中性子集光用非球面スーパーミ

ラーの形状創成に最適な加工法であるといえる。
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第 3章 中性子集光用非球面スーパーミラー作製プロ

セスの開発

3.1緒言

大強度の微小中性子ビームを達成するため、中性子集光用非球面スーパーミラァには、

大面積、大きな由率を有しながらもサブマイクロメー トルレベルの形状精度とサブナノ

メー トルレベルの表面粗さが求められる。

米国の放射光施設 Advanced Light Sollrceの 研究者らによつて板バネを利用したベン

ディングミラーシステムが開発され[1]、 Oak Ridge国 立研究所では、本ミラーシステム

を用いた中性子集光技術の開発が精力的に進められている[2,3]。 ベンディングミラーの

概念図を図 3.1に示す。これはミラー両端に板バネを設置し、板バネとともにその下に

設置した部材をミラー長手方向に移動させることによリミラー端部に力をカロえミラー

を変形させる機構である。現在、実際のビームラインにおいて形状測定器とこの機構を

組み合わせたベンディングミラーシステムが試作され、集光能力の向上が図られている

[4]。

しかしながら、中性子集光用スーパーミラーの設計 z値 (“ は Ni単層膜の何倍の臨界

角を有するかを示す)に見合つた大きな見込み角を持たせるため変形量が大きくなるこ

とで、理想形状への変形は難 しくなる。また、ミラーサイズが大きくなることで変形の

制御が難しくなる。さらに、共用ビームラインにおいては中性子ビームの利用できる割

当時間は限られており、ミラー形状のアライメントに時間がかかるとその分中性子ビー

ムを用いた主実験に使用できる時間が短くなってしまうというのは大きな課題点であ

る。そして、高精度化を図るための形状測定器設置等コスト面でも巨額なものとなり導

入が難しい。

これに対して、我々が提案 して開発するプロセスは高精度かつ高効率に理想形状を有

した作り込みミラーを作製することを目標とし、最小限のアライメントのみで中性子ビ

ームの集光を可能とするユーザーオリエンテッドなミラーデバイスを開発する。

Fiett pivot Shlm support
Upstream end (larye ndiusl

Sde nw showing bendi略 :田E“ br one miror

図 3.1ベ ンディングミラーシステム [3]
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3.2中性子集光用非球面スーパーミラー作製プロセスの概要

中性子集光用ミラー基板には、成膜するスーパーミラーに応 じた大きな見込み角をと

るために大きな曲率が必要とされる。そのため、長さ 100-500 mmの ミラー基板におい

ても、ミラーの最大加工深さは数十‐数百μm以上となり、また強度増強のためにはミラ
ー長さを長くする必要がある。そのため、量産の必要はないにしても、現実的な時間で

ミラー作製をおこなうために高能率なミラー作製プロセスが求められる。我々は、図

3.2に示すプロセスで高効率かつ高精度な中性子集光用ミラー作製プロセスを構築する。

インゴットから切り出した合成石英基板を購入 [各工程における目標、日標値l

研削による粗加工

1次研磨

NC― [ヽⅣE

2次研磨

3次研磨

成膜 (原研!onBeamSputtettng)

ミクロンオーダーでの形状創成

(形状誤差 ;約 lμ m、 表面粗さ;約20nmRMS)

研削における加工変質層除去

(形状誤差 ;約 10μ m、 表面粗さ;0.3nmRMS)

サブミクロンオーダーの形状創成
(形状誤差 ;約 0.5μm、 表面粗さ;0.5nmRMS)

ツールマーク除去

(形状誤差 ;約 0.5μm、 表面粗さ;0.3nmRMS)

最終仕上げ加工

(形状誤差 ;約 0.5μm、 表面粗さ:0.2n mRMS)

NiC/Tiスーパーミラー成膜
(形状誤差 ;約 lμm、 表面粗さ;0.5nmRMS)

図 3.2中性子集光用ミラー作製プロセスにおける日標、日標値

表 3.1研削条件

砥石番手 砥石サイズ(mD 砥石回転数(rpm)総切 り込み量(IIm)ステツプ量(mm)
#325

#1200

#3000

φ230x13

φ200x8

φ255x13

1200

1000

0.005

0.004

2400            0.632 3

1

0.5
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3.3研肖1による粗加エ

研削加工は、砥粒を結合剤で固着した円柱

状の砥石を高速回転させて被加工物の表面を

砥粒の切削作用によつて除去する加工法であ

り、短時間でマイクロメータレベルの形状精

度が得られる加工技術である。今回、ナガセ

インテグレックス株式会社にご協力いただき、

平面研削盤を用いて NCカロエをおこなった。

図 3.3に研削盤の外観を示す。砥石はレジン

ボンドタイプのダイヤモンドホイール#325、

#1200、 #3000を順に適用した。加工条件を表 3.1に示す。レジンボンド砥石を用いるこ

とで砥粒の自生作用の進行が早く、鋭利な切れ刃を保つて加工することが可能である。

3.4 HF浸漬・ 低 圧 研 磨 に よ る加 工 変 質 層 除 去

加工変質層除去のための IIF浸漬ならびに低圧研磨工程を適用した。図 3.4に研磨装

置外観を示す。スラリーは平均粒径 1岬 のセリアスラリー (昭和電工社 :SHOROX A‐ 10)

を用いて、形状を崩さないように発泡ポリウレタン製のφ15 11unの小径パッドを一定圧

力 (4.9N)で 回転させ、等速でラスタースキャン (送 リピッチ 0.5111m)す ることによ

り研磨をおこなった。前述した研削加工は強制加工であり、被力日工面には大きな加工圧

力がかかり、加工後の表面下にはマイクロクラック等の加工変質層が導入される。加工

変質層の除去をおこなわず、数値制御ローカルウエットエッチング、ローカル低圧研磨

をおこない作製した楕円面基板上にイオンビームスパッタ成膜により
“
イ の NiC/Tiス

ーパーミラーを成膜した際、成膜室から取り出した直後にミラーが剥離する現象を確認

している。この剥離現象の原因を検証するため、ミラー剥離後基板を硫酸浸漬により洗

浄し、基板表面を光学顕微鏡で観察した。図 3.5に光学顕微鏡像を示す。この像から、

基板表面が貝殻状に破砕剥離している様子が確認できる。

図 3.3研削加工機外観

図 3.4粗研磨加工機外観
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ネ トロンスパッタ成膜と比較して、スパッタされる粒子の運動エネルギーが数 10 evと

我々の提案するプロセスにおいては、スーパーミラーの成膜技術としてイオンビームス

パッタ成膜を適用している。イオンビームスパッタ成膜では、電子ビーム蒸着やマグ高

く、高密着力の膜を成膜できる。そのため、膜総数 1000層を超えるスーパーミラーを

剥離することなく成膜可能である。高い密着力が得られる反面、成膜時に多層膜には大

きな膜応力が導入される。
“
イ の NiC/Tiス ーパーミラーを成膜した際には GPaレベル

の圧縮応力が導入されることを確認している。膜応力の評価に関しては、次章で述べる。

この GPaレベルの圧縮応力により、カロエ変質層部分が多層膜の圧縮膜応力に耐え切れ
ず破砕したことが剥離の原因であると推察できる。

表 3.1の条件で、長さ40011111n、 最大カロエ深さ47011n■ の楕円面を研削により形状創成

し、導入される加工変質層の深さを 10 wtO/0の HF中 に浸漬してエッチングし、その表面
を観察することにより調査する。図 3.6に各エッチング深さにおける表面の光学顕微鏡

像を示す。研削後の基板には走査方向に研削痕が観察された。10牌 エッチングするこ

とで研削痕と同じ方向にエッチピットが表出し、200 μmエ ッチングすることで基板表
面全体にエッチピットが表出した。このエッチピットが全面に表出したミラー基板を低

圧研磨により深さ方向に約 30岬 研磨し、さらに5岬 エッチングして表面を観察した
結果、図 3.6oに示すように新たな加工変質層の表出は見られなかった。

o研肖Jイ後 0)10四 エツチング

o30 μm研磨+51Lmエ ツチング(c)2001皿 エッチング

図 3.6研削基板の浸漬エッチング後表面光学顕微鏡像
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以上の結果から、本プロセスにより、研削時に導入されたカロエ変質層を完全に除去し、

ダメージフリーの合成石英製ミラー基板を作製することに成功した。本ミラー基板を非

接触無歪加工法である NC‐LWEを用いてダメージフリーに加工することで、表面下に

加工変質層の存在しない強固なミラー基板表面上への成膜が可能となり、成膜したミラ

ーが膜応力により剥離することなく高精度な楕円面スーパーミラーを作製できる。

3.5低圧力研磨プロセスによる表面粗さ除去

3.5.1低圧力研磨の概要

中性子集光用高精度光学素子の作製において、形状精度と表面粗さの両方を高いレベ

ルで実現する必要がある。形状精度の悪化は集光径の拡がり、表面粗さの悪化は散漫散

乱により中性子の反射強度が低下する原因となる。ミラー基板の形状誤差において、

LWEに用いる加エノズルの直径よりも空間波長が長い誤差成分に関しては、LWEに よ

る形状創成プロセスで修正することが可能であるが、空間波長の短い粗さ成分は LWE

プロセスで改善することはできない。また、研磨加工のような平滑化作用はなく、LWE

加工後の表面粗さは前加工面の表面粗さに強く依存する。よつて、加工変質層が導入さ

れている基板に対し、LWE加工をおこなうと、図 3.7(c)の ようにエッチングによリピッ

トやスクラッチなどの潜傷が表出し、加工後の表面粗さが著しく悪化する。合成石英基

板には製法に由来した密度分布が存在するため、エッチングにより図 37(a)の ように

O.1-l mm程 度の空間波長のうねりが表出する傾向にある。また図 3.7(b)の ように LWE

加工時のラスタースキャンに由来する送リピッチに応じたツールマークが発生する。

LVVEで修正可能

[LWEで修正不可有:

|

Mヽコ
｀
鯰 ジヽ
形状誤差

15.00         (517× 3 88mm2)5000

(b)ツールマーク高さ

長
｀``、ミ上、

(c)加工変質層の表出

図 3.7LWE加 工後に発生する表面粗さ成分

(a)うねりの表出
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図 3.8ロ ーカル低圧研磨装置外観写真

以上から、LWE加工後の表面粗さの改善を目的とする低圧力研磨プロセスを提案 。

開発 した。研磨装置の外観写真を図 3.8に示す。低圧力研磨プロセスは、加工対象物を

スラリー中に浸漬させ、回転する小径研磨パッドを基板に一定圧力で接触させながらラ

スタースキャンにより走査することで形状精度を悪化させることなく表面粗さを改善

することを目標としている。スラリーには酸化セリウム、研磨パッドには発泡ポリウレ

タン製の小径パッドを用いる。本プロセスでは、NC‐LWE加工で修正することが不可能
な空間波長の粗さの改善を目的としており、LWE加工後の表面粗さの改善プロセスの
開発について報告する。

3.5.2硬質パッドを用いた LSFR改善プロセス

NC―LWEに よる形状創成をおこなう場合、小径ノズルをラスタースキャンさせること
で生じる送リピッチに応じたツールマークの発生は不可避である。また上述の基板材料

の密度分布に由来した うね りの表出も LWEカロエ後の低空間周波数粗さ成分(LSFR:
Low‐Spatial‐Frequency―Roughness)を悪化させる要因となる。低圧研磨プロセスによる

LSFRの 除去を検討した。

LWE装置において 42°C、 37 wt%のフッ化水素酸を用いて、走査速度 50 mttmin、 送
リピッチ 0.511111nで等速面加工し、ツールマークを形成した実験用基板を準備する。用

意した基板の表面を走査型白色顕微干渉計 (ZygO社 NewView 200CHR)を用いて測定

する。表面粗さ像を図 3.9に示す。

エッチング後の基板には高さ約 40 nlnの ツールマークが送 リピッチに対応 した

0.5111unピ ッチで形成される。このツールマークが低圧力研磨プロセスによって除去可能

であるか検討する。研磨条件を表 3.2に示す。用いた研磨パッドの外観写真を図 3.10に

示す。研磨パッドには基板表面の凹凸に倣わないよう硬質のものを用いた。

(a)ス ラリー槽と研磨パッド (b)装置外観
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げ

18.480rlm lll.s

図 3.9予備実験用基板 (5.12× 3.88mm2) 図 3.10発泡ポリウレタンパ ッド

+50 nm

1.1 39 11m lllls

図 3.12 8 pttsカ ロエ後の表面 (5.12× 3.881111n2)

多く_:`  +50 nm

*"cnF g,tt I'.l Ih.*qI -{ 
| -uo n.

7.854 nm rms

図 3.H4passカロエ後の表面 (5.12× 3.88 11rm2)

表 3.2 LSFR除去研磨条件

研磨パッド

硬度

スラリー

荷重 [g]

回転数 [rpm]

走査速度 [mttmin]

送 リピッチ [IIIn]

φ10mm発泡ポ リウレタンパ ッ ド (ニ ツタハース社 IC1000)

58[Shore― D]

Ce02(0・ 19 μm)o.5輌%太陽鉱工社 L0

70

60

2

0.2

図 3.Hに表 3.2の条件で4 pass走査した後の表面粗さ像、図 3.12に 8 pass走査した

後の表面粗さ像を示す。図 3.Hにおいて、ツールマーク高さは約 10111nに減少 してお

り、さらに同条件で研磨をおこなうことでツールマーク等の LSFR成分を完全に除去で

きる。今回用いた発泡ポリウレタンパッドは比較的硬質なものであり、研磨パッドが基

板表面の凹凸に倣うことなく凸部から選択的に加工が進行することで、ツールマークに

代表される LSFRを能率よく除去できたと考えられる。

以上の結果から、低圧力研磨プロセスにおける小径硬質パッドを用いた LSFR除去の

有用性が示された。
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3.5.3軟質 パ ッ ドを用 いた MSFR・ HSFR改 善 プ ロセ ス

ミラー基板には、散漫散乱を最小限にし、高い反射率を有したスーパーミラーを作製

するため、優れた表面粗さが求められる。中性子スーパーミラーの反射率 Rは表面粗
さσ(RMS:Root Mean Square)を Debyc―Waller因子として利用し、

R=8。 exp〔―(4πσstηθ/λ)2) (3.1)

と表される。ここで、ル は表面粗さがない場合の理想的な反射率であり、指数項が

Dcbyc―Waller因子である。本プロセスの目標としては、協当 の立ち上がり臨界角で 70%

以上の反射率を得ることを目標としているgよ って、中空間周波数粗さ成分(MSFR:
Mid‐ Spttial¨FrOquency‐ Roughness)、 高 空 間 周 波 数 粗 さ 成 分 (HSFR:

High¨Spati」=Frequ“cy― Roughness)を 除去し、ミラー基板の表面粗さとして 0.3 111n ms以

下を達成する必要がある。[5,6]低圧研磨プロセスによるMSFR、 HSFRの除去を検討す

る。パッドの硬度による研磨特性の違いを評価するため、3種類のパッドを用いてそれ

ぞれ面加工を行い、加工後の表面粗さ、加エレー トを比較する。研磨条件を表 3.3、 研

磨後の加工領域中心の表面粗さ像を図 3.13に示す。

条件 1.3それぞれのカロエ前後の形状デ‐夕を差し引いて算出した加エレー トはそれぞ

れ、 10、 7.1、 40雨ゃassである。また、図 3.13か らもわかるように、条件 3において
一番優れた表面粗さが得られ、図 3.14の PSD解析結果からも条件 3における研磨後の

表面粗さが最も優れていることが確認できる。条件 3で用いた研磨パッドの写真を図

3.15に示す。条件 3での研磨時に用いたパッドは硬質べ,ス の上に湿式凝固法により気

孔が連続状に形成されたナップ層を有するスウェー ドタイプのパッドであり、高周波の

表面粗さを効率よく改善することが可能である。このパッドは条件 1、 2で用いたパッ

ドに比べて硬度が低く、基板の形状に倣つて変形し、基板表面との接触面積が大きくな

るため、研磨圧力が低くなり、スクラッチ等が導入されにくい研磨を実現できていると

考えられる。また、パッド表面がスウェー ド状になっていることで、スラリー保持能力

が高く、高い研磨レー トが得られたと推察される。

表 3.3仕上げ研磨条件

条件 1 条件 2 条件 3

研磨パッド

硬度

スラリー

荷重 [g]

回転数 [rpm]

走査速度 [mゴmin]

φ25mm発 泡 ポ リウレタンパ ッ ド

76[JIS―A1      58[Shore=D]

NIIH― C14A          IC1000

Ce02(0・ 19 μm)o.lmO/。

100

300

500

82[Asker― C]

FILWEL ttNP178
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∽
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図 3.13カロエ後の表面粗さ像(64X48μ置1)
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10‐4     10-5     10‐6     1o‐7

spaual wavelength(m)

図 3.14 PSD解析結果 図 3.15φ25mm発泡ポリウレタン

パッド

3.6イオンピームスパッタによるNiCrTiスーパーミラー成膜

前節までの研削、粗研磨、NC…LWE、 低圧研磨の各工程によつて作製したミラー基板
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上に日本原子力研究開発機構で開発され

たイオンビームスパッタ装置によつて、

NiC/Tiの多層膜を成膜し、スーパーミラー

を作製する。スーパーミラーは中性子散乱

長の大きな物質 (Ni等 )と 小さな物質 (Ti

等)を対層とした人工多層膜で形成され、

対層の周期を順に変化させ、これらがつく

る人工結晶格子のブラッグ散乱により全

反射臨界角を増加させるものである。図

3.16に スーパーミラーの概念図を示す。ス

ーパーミラーの開発課題としては、多層膜

を構成するNi/Ti界面粗さ、相互拡散による反射率低下が挙げられる。Niは(Hl)面 に強
い配向を示すため、柱状成長し、界面に大きな結晶粒が形成されることで一番基板側に

なる最小周期領域でのミラー界面粗さが悪化するため、ミラー全体で界面粗さが増加す

る。これは入射角と反射角が等しくない散漫散乱の原因となる。図 3.17に散漫散乱の

イメージ図を示す。この対策として、Niに Cを混入しNi3Cの形で微結品化することで、

散漫散乱強度を低下させる技術が報告されている[5,7‐ 9]。 図 3.18に 共同研究をおこな

つている日本原子力研究開発機構の研究グループのイオンビームスパッタ成膜装置よ

って成膜した ″=3の Ni/Tiス ーパーミラーとNiC/Tiス ーパーミラーのロッキングスキ

ャン測定結果を示す。Niに Cを混入することで、散漫散乱強度を Ni/Tiと 比較し、2桁

以上抑制することに成功している[10]。 図 3.19にイオンビームスパッタ装置の外観、図

3.20に概略図を示す。ターゲットからミラーまでの距離を十分に取り、膜厚分布を均一

化するためのマスクを設置しミラーを回転させることで成膜領域 (φ 500 mm)に渡り
均一で良質な膜の成膜が可能である[6]。

105

104

103

102

101

100
-4   0   4

9x(X10‐ 3nm~1)

図 3.18“=3における Ni/Tiス ーパー

ミラーとNiC/Tiス ーパーミラーの

ロッキングスキャン測定結果[10]

（コ
。何
）
」́
〓
Ｏ
Ｃ
Ｏ
〕Ｅ
Ｈ

A'>A2>A3

図 3.16ス ーパーミラー概念図

図 3.17散漫散乱イメージ
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図 3.19イ オンビームスパッタ装置外観  図 3.20イ オンビームスパッタ装置概略図[6]

3.7中性子集光用 400 mm長さ楕円面スーパーミラーの作製と評価

中性子ビームを用いた計測実験において、なにより求められるのはビーム強度である。

ビーム強度を増大させることは、直接的に測定時間の短縮につながる。反射光学系にお

ける中性子集光ゲイン増強のためには、ミラー有効領域の大面積 (長尺)化、ミラーの

多重化、ミラーの表面 。界面ラフネスの改善による反射率の向上が必要となる。

本節では、前節までで述べた精密研削、IIF浸漬、NC‐LWE、 低圧研磨によるミラー

基板の形状創成技術とイオンビームスパッタ成膜による多層膜成膜技術を組み合わせ

た非球面スーパーミラー作製プロセスにより、長さ400 mmの楕円面スーパーミラーを

作製・評価する。

集光径がサブミリメー トルレベルの微小集光には、サブマイクロメー トルレ
ベルの形

状精度が求められ、これを高い反射率で実現するためには、サブナノメー トルレ
ベルの

表面粗さが必要となる。また中性子集光ミラーには、成膜するスーパーミラーに応じた

大きな曲率が求められる。例えば、長さ400 rrllnの ミラーの場合、ミラーの最大加工深

さは 0.5-l mm程度となり、平面から化学的な手法のみで加工しようとした場合、化学

的手法の中では非常に体積加工速度の高い LWEを適用しても3-6ヶ 月程度の加工時間

を要し、現実的な加エプロセスとは言えない。しかしながら、研削等の強制加工のみで

加工した場合、前節で述べたように加工変質層の導入は不可避であり、ミラー基板の表

面粗さの悪化ならびに成膜した多層膜スーパーミラーの剥離が危惧される。そこで、

我々は、図 3.2に示す作製プロセスを適用して、長さ400 111unの楕円面スーパーミラー

を作製・評価する。
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3.7.1ミ ラーの作製

提案したミラー作製プロセスの有用性を検証するため、長さ400 11unの 楕円面スーパ

ーミラーを設計、試作したしミラー形状は多くのビームラインで適用可能なように焦点

距離を 1050111mと 短くとった等倍光学系とした。一次元集光用長尺楕円ミラーを用い

た集光光学系、ミラー形状を設計した。ミラー長 40011m、 幅 50 mmに対して、最大深

さは 470 1Lmである。長手方向の形状は、
“
=4のスーパーミラーの成膜を想定し、

(3.2)

とした。

初めに、インゴットから切り出した合成石英基板を精密研削により、短時間において

マイクロメー トルレベルでの形状創成を目指す。研削により導入された加工変質層を

IIF浸漬ならびに 1次研磨をおこなうことで除去する。NC―LWEに よる形状創成、ツー

ルマーク除去のための 2次研磨、最終仕上げのための 3次研磨をおこなう。図 3.21に

各工程における基板形状、理想形状からの形状誤差を示す。基板の形状計測にはレーザ

ーオ‐ トフォーカス式二次元形状測定器(三鷹光器社製 NH‐5N)を用いる。
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図3.21各工程におけるミラー形状と形状誤差
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精密研削では、前節で述べたようにレジンボンド砥石(#325、 #1200、 #3000)を 用いて

表 3:1の条件でおこなう:砥石の ドレッシングも含めた総加工時間は約 3日 である。浸

漬手ッチングにおけるエッチング条件を表 3.4、 1次研磨における研磨条件を表 3.5に示

す。IIF浸漬、1次研磨後の形状においてもマイクロメートルレベルの形状精度を有し

ていることから、精密研削によりやイクロメー トルレベルの精度で形状創成に成功して

いる。その後、IIF中で撹拌しながら浸漬エッチングすることで面内において均一なエ

ッチングをおこなうことができ、1次研磨においても小径パッドを低荷重で等速走査す

ることで研磨領域において均一な加工深さを実現できたと考えられる。また、形状誤差

が滑らかな曲率を有しているように見えるが、これは加工変質層を除去した際に残留応

力が解放されたことが原因であると考えられる。

NC¨LWEに より修正カロエをおこなつた。NC‐LWEカロエ条件を表 3.6に示す。修正加

工後に得られた形状課差は 0.34 μm p¨vである。NC¨LWEにおける加工時間は暖機時間

を含め 15時間である。本加工においては、最大加工量は 9.6 1Lmで ある。第 2章で述ベ

たように、共沸濃度のエッチャントの温度を加工中±0.05°Cに保つことで、平ッチン

グレー トの変動を 1%以下に抑えることができる。今回の修正カロエにおいては、ミラー

基板の山率が大きくカロエ中ノズル‐基板間距離がノズル内で不均一となり、■ッチャン

トの流速の変動が大きい。その結果、エッチヤント温度の制御が不安定になり、カロエ中

の温度変動は±0.15°Cであつた。設定温度 45°Cに対する±0.15°Cの変化は 2.9%のエ

ッチングレー トの変動に対応する。NC―LWEにおける加工量は、エッチングレー トと加

エノズルの滞在時間によつて決まるので、エッチングレートの変動と最大カロエ量との積

から0.27 1tm程度の形状誤差が予想される。また形状測定に用いた NH…5Nの測定再現

性が 0.l ltm程度であることから、得られた形状誤差は妥当であると考えられる。

表 3.411F浸漬エッチング条件

IIF温度(℃ )

IIF濃度(灘%)

撹拌の有無

エッチングレー トo肌/mi→

21

10

あ り (ス ターラー )

0.06

表 3.51次研磨条件

スラリー

パッド径(mo
回転数(rp→

荷重(g)

送リピッチ(側③

Ce02(平均粒径 lμm)sHOROX A-10

15

100

350‐400

2
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表 3.6NC‐LWE加 工条 件

初期田 濃度(wt%)

田 温度(℃ )

ノズル基板間距離(μm)

ノズル径(IIIm)

送リピッチ(mm)

加工時間(h)

37

45

250

15

0.5

8.7

表 3.72次研磨 3次研磨条件

2次研磨(ツールマーク除去)3次研磨(仕上げ研磨 )

研磨パッド

硬度

スラリー

荷重 (g)

回転数 (rpm)

走査速度 鰤m/min)

送リピッチ(mm)

パス回数

IC1000(φ20mm)

58[Shore― D]

240

300

500

0.1

3

NP178(φ25nlm)

82日 cr C]

100

300

400

0.1

1

CeO2 (0.19 pm) 5wflo L0 CeO2 (0.l9pm) 0.lwto% L0

ミラー基板

走査方向

図 3.22ラ スタースキャン走査

Position

図 3.23ツールマークの形成

以上の結果から、精密研削と NC‐LWEを用いることでこのように大面積かつ大きな
曲率を有したミラー基板に対しても、短時間でサブマイクロメー トルレベルの形状精度

で形状修正が可能である。また NC‐LWEにおける修正加工では、加エノズルを図 3.22

で示すラスタースキャン方式で走査するため、NC―LWE加工後表面には図 3.23に示す
送リピッチに応じたツールマークが生成される。ツールマークの高さは、NC¨LWEにお

けるカロエ量によつて決まる。φ15 nlmの 加エノズルを用いた場合の加工深さとツールマ
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図 3.24カロエ深さとツールマーク高さの関係 図 3.252次研磨によるツールマーク除去

―ク高さの関係を図 3.24に示す。ツールマークの高さは加工深さに比例する。今回、

精密研削を適用することでNC…LWEにおける加工量を1/150以下にすることができたた

め、ツールマーク高さはNC―LWEのみで加工する場合と比較して 2桁以上小さくなる。

ツールマーク等のLSFRを除去するための2次研磨、最終仕上げのための3次研磨を

おこなつた。図 3.25に 2次研磨前後の基板中央部の短手方向断面、図 3.26に各工程に

+2.5nm +2.5 nm

-2.5 nm …2.5 nm

o1234
POJuOn(mm)

0。305mrn口ms

o2次 研磨後

+1.Onm

0.744nm mls

(alNC‐LWE後

‐1.Onm

0.117 nm.IIls

(c)3次研磨後

図。3.26各工程における表面粗さ像 c64X48脚め
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おける SWLI像を示す。2次研磨ならびに 3次研磨の研磨条件を表 3.7に示す。図 3.25

から、硬度 Shore―D58の発泡ポリウレタンパッドを用いることでツールマーク形状に倣

うことなく、効率的にLSFRが 除去できている。また、MSFRの 除去に関しては、64× 48μm2

の評価領域における表面粗さは、NC‐LWE後の 0.6-0.8 111n rmsか ら3次研磨後には0.211m
rllns以下へと、評価した空間波長域全域にわたつて大幅に改善できている。また、一般

に圧力制御で加工をおこなう研磨工程においては、加工領域全体に渡つてカロエ量を均一

に保つのが困難であり、創成した形状を崩す可能性がある。3次研磨後の形状誤差は 0.39

μm p―Vであり、本低圧研磨プロセスはミラー形状を崩すことなく表面粗さを改善する能

力を有する。

本プロセスによつて作製した楕円筒基板上にイオンビームスパッタ成膜により ″=4

の NiC/Tiの多層膜スーパーミラーを成膜する。成膜条件を表 3.8に示す。HF浸漬と 1

次研磨により加工変質層を除去し、NC―LWEに よリダメージフリーに基板作製をおこな
った結果、″=4の NiC/Tiス ーパーミラーを剥離することなく成膜できている。

作製 した楕円面スーパーミラーの中性子反射率を、日本原子力研究開発機構の冷中性

子 ビームライン Apparatus for Surfacc and hterね ce investigations with Rc■ ection of

Ncutrons(SUI斑 ]N)で測定する。作製したミラーは長さ400 mmの方向に曲率を有し、そ

の直交方向の曲率は 0である。そのため、中性子ビームの入射方向をミラーの光軸方向

に対して直交するように設置し、スリットによリミラーの中心領域 50 Hlmに中性子ビ

ームが当たるようにする。反射率測定については次章で詳しく述べる。反射率の測定結

果を図 3.27に 示す。
“
イ に至るまで途切れることなく高い反射率が得られていること

が確認でき、これは設計通りの膜厚分布で成膜ができていることを意味する。また臨界

角付近での反射率は 0.7以上であった。これはミラー基板、ミラー表面だけではなく、

成膜したスーパーミラー1200層全層の界面において優れた界面粗さが実現されている

ことを示している。

廟 =

表 3.8成膜条件
1.2

1.0

ミラー材料

総積層数

全膜厚 輛m)  6

設計″値    4

NiCri
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図 3.27作製したミラーの反射率

54



第 3章 中性子集光用非球面スーパーミラー作製プロセスの開発

3.7.2 BL10に おける中性子集光特性の評価

超高圧下での中性子散乱実験の実現に向けて、高圧発生装置の開発と中性子集光技術

が必要不可欠である。数 10 GPaも の超高圧状態を再現する際、試料体積は l mm3以

下になり、一般的な中性子粉末回折実験で用いられる試料体積と比較して極めて小さい。

短時間で測定を行 うために、また S/N比のよいデータを得るためには微少な試料から

いかにして効率よく回折強度を得るかが課題となる。試料を加圧するアンビルに中性子

が当たるとバックグラウンドが増大し、S/N比が悪化する。しかし、アンビルや高圧プ

レス装置等により、試料付近にスリットやコリメータを設置するのは困難であり、微小

試料にのみ効率よく中性子を集光する技術が求められる。本集光ミラーを用いることで、

高温高圧実験装置における S/N比の大幅な向上が見込まれ、含水鉱物やマグマなど水を

含んだ地球深部物質の物質科学的研究を新たに展開し、地球深部の水に関連する理解を

飛躍的に進展させることが期待できる。J‐ PARC、 ISIS、 SNSそれぞれの超高圧下での

中性子散乱実験における試料窓サイズは、その圧力領域に応 じて 1× l mm2、 0.5× 0.5

mm2、 0.3× 0.3 mm2が 開発目標として掲げられている。本研究では、集光幅として 0.3

mm以下を目指し、各集光デバイスの開発をおこなう。
本ミラーを J‐PARCの中性子源特性試験装置 NeutrOn Bcam-line for ObscⅣ ation and

Rcscarch Use(NOBORU)に て 0.3<λ <0.911mの波長のパルス中性子ビームを用いて集光

性能を評価した。図 3.28に集光実験をおこなった光学系、図 3.29に集光実験のレイア

ウト写真を示す。入射側スリット幅を 0.l IIImと して集光点位置にイメージングプレー

トを設置し、ビーム強度を測定する。ダイレクトビームに含まれるγ線はイメージング

プレー ト[11]で測定をおこなう際の大きなバックグラウンドとなるため、″=3の平板ス

ーパーミラーを用いて集光ビームをダイレクトビームから遠ざける。未集光時と集光時

のビームプロファイルを図 3.30、 集光プロファイル中央断面を図 3.31示す。この結果、

Imaging Plate

Focused Beam

500 rrlm

図 3.28光学系
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(a)未集光時 (b)集光時

図 3.30集光プロファイル
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図 3.31集光プロファイル中央断面
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図 3.29集光実験のレイアウト
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未集光に比ベピーク強度で約 52倍の集光ゲインを達成できた。また、図 3.31(b)に示し

た対数グラフから、集光ビームはバックグラウンドよりも2桁近く高いピーク強度を有

することがわかる。

3.7.3 CHOPにおける中性子集光幅の評価

イメージングプレー トは空間分解能が 0.05 mm程度であるため、正確な集光幅をマイ

クロメー トルレベルで評価することは困難である。そこで、作製した楕円面スーパーミ

ラーの集光幅評価を、日本原子力研究開発機構の研究用原子炉 JRR-3Mの 自色中性子ビ

ームライン pulsed ncutron instrument with dick CHOPper(CHOP)(0.3<λ <1.2 nln)に てナ

イフエッジスキヤンによりおこなつた。図 3.32に光学系を示す。3Hcの O次元検出器

を用いて、集光点位置で 150× 50× 0.5111m3の Cd製のプレー トを自動ステージによ

り20 μmピ ッチでスキャンすることにより、プロファイルを取得する。ナイフエッジス

キャン結果を図 3.33に示す。ナイフエッジスキヤンプロファイルを微分したものを図

3.34に示す。ナイフエッジスキヤンプロファイルに誤差関数をフィッティングした結果、

ビームの半値幅は 0.128111mと 算出された。

以上の結果から、作製した楕円面スーパーミラーがサブミリメー トルレ
ベルの集光を

実現する性能を有することが確認された。またナイフエッジスキヤンプロファイルは集

光ビーム全幅に対しておこなつたため、幅 5011mの ミラー作製領域全域において高い

集光性能が達成されていることがわかつた。本集光ミラーを用いることで、位置敏感型

の即発 γ線分析における位置分解能の向上や高温高圧実験における微小サンプル
ヘの

集光等、既存の中性子計測技術への応用が期待される。

Focus:ng m!「「or

S11-1(0.l mm)

3He Detector ---------l
Knife-Edge 

------1 
I \

Focuseo Beanr--__f t[

Direct Beam

図 3.32光学系
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図 3.33ナイフエッジスキャン結果

3.8結言

９

“

第 3章では、大強度の中性子ビーム集光のための大面積ミラー作製に向けて、精密研

削、HF浸漬、NC‐LWE、 低圧研磨、イオンビームスパッタ成膜を組み合わせた高能率
かつ高精度な 1次元楕円筒面スーパーミラ=作製プロセスを開発した。開発したミラー

作製プロセスにより、長さが 400 mmの長尺楕円筒面スーパーミラーを試作した。作

製したミラーの中性子反射率ならびに中性子集光特性を評価した。以下に本章で得られ

た結果と知見をまとめる。

J‐PARC MLFの ビームラインBL10(NOBORUnにて 1次元集光実験をおこなうベ

く、長さが 400 mmの長尺楕円筒面スーパーミラーを設計した。焦点距離 1050 mm、

等倍の光学系で、ミラーの最大深さは約 470 μmである。
合成石英製ミラー基板の粗加工に精密研削を適用し、マイクロメー トルレベルでの

形状創成をおこなった。#325、 #1200、 #3000のレジンボンドのダイヤモンドホイ

ールを順に用いて粗カロエをおこなつた。精密研削後、加工変質層除去をおこなわず

にイオンビームスパッタ成膜をおこなった場合、基板表面で破砕剥離する現象を確

認した。イオンビームスパッタ成膜によリスーパーミラーの成膜をおこなつた場合、

多層膜には GPaレベルの膜応力が導入される。加工変質層部分がこの膜応力に耐
え切れず、破砕剥離が起こったと推察される。よつて、精密研削後、HF浸漬にて
200 Hn■ エッチングすることで加工変質層を完全に表出させ、1次研磨により表面

粗さを低減することで完全にダメージフリーのミラー基板を作製することに成功

した。1次研磨後の形状誤差は 2.82 μm p‐vであつたo

NC‐L¬電 によつて形状修正加工をおこなった。その結果、形状誤差 0.34 μm p‐v

を達成し、大面積かつ由率が大きな試料に対しても決定論的かつダメージフリーに

サブマイクロメー トルレベルの形状創成に成功した。

(3)
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(4)形状精度を悪化させることなくNC‐LWE後の表面粗さを改善するため、小径のポ

リウレタンパッドを用いた低圧研磨プロセスを適用した。硬質の研磨パッドを用い

ることで、LWEで 導入 されたツールマーク等の Low Spatial Frequency
RoughnesscsFRlの 除去を検討した。その結果、パッド形状が表面粗さの凹凸に

倣うことなく0.lmm以上の空間周波数粗さ成分を完全に除去できた。軟質の研磨

パッドを用いることで、Mid Spatial Frequency Roughness(MSFRl、 High Spati。 1

Frequency Roughness(HSFDの 除去をおこない、ミラ‐中心部 64×48 Pm2におけ

る表面粗さとして 0.117 nm rmsを達成した。さらに 3次研磨後の形状誤差は 0。 39

μm p‐Vであり、NC‐LWEによリサブマイクロメー トルレベルの形状精度で作製し

たミラー形状を悪化させることなく、表面粗さを改善することに成功した。

(5)日 本原子力研究開発機構 J‐PARCセ ンターが開発したイオンビームスパジタ成膜

装置を用いたコ=4の NiC/Tiス ーパーミラーの成膜を検討した。ミラー基板をダメ

ニジフリーな加エプロセスで作製した結果、大面積かつ曲率が大きな非球面ミラー

基板に関して成膜領域全体において剥離のない成膜に成功した。

(6)J‐ PARC MLFの ビームラインBL10にて、集光特性を評価した。片方の焦点に仮

光源となるスリットを0.lm五 のサイズにして設置した。ダイレクトビームから集

光ビームを分離するため、集光ミラーの上流に平板スーパーミラーを設置した。も

う一方の焦点である集光点位置にイメージングプレートを設置し、未集光ビームな

らびに集光ビームのビームプロフアイルを測定した。その結果、集光ビームは未集

光ビームと比較してピーク強度で 52倍の集光ゲインを得ることに成功した。

(7)JRR‐ 3Mの ビームライン CHOPにて、ナイフエッジスキヤンによる集光幅の評価

をおこなった。集光点位置で得られたビームプロファイルを誤差関数でフィッティ

ングして求めた半値幅は 0.128 mmであつた。本集光ミラニを用いることで、位置

分解型即発γ線分析における位置分解能の向上や高温高圧実験における微小サン

プルヘの集光等、既存の中性子計測技術への応用が期待される。
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第 4章 ミリメータ厚さの構円面ミラー基板を多重

配置した小型大開口集光デバイスの開発

4.1緒言

大強度中性子ビーム集光のためには、ミラーの大面積化とミラーの多重化が挙げられ

る。前章では、非球面スーパーミラーの作製プロセスならびに本プロセスによる大面積

ミラーの試作結果について述べた。円型加速器の接線方向に高い指向性をもつて取り出

される放射光施設の X線ビームと異なり、中性子ビームは原子炉や核破砕ターゲット

の中性子源中心から全方位に向かつて発散するビームをガイ ド管やコリメータを用い

て取り出す。そのため、高いビーム強度を得るためには必然的にビームラインは短くな

り、ビームラインの有効利用のためビームラインを分岐する場合には、装置の小型化が

必要不可欠となる。放射光施設 と比較して、既存のビームラインにおいては光源から検

出器までの距離は 10-20mと 短い。よつて、測定試料からミラーまでの距離が決まって

いる場合、1枚の集光ミラーを用いて集光する場合、ミラーが長くなればなるほど縮小

倍率は小さくなり、単位面積当たりのビーム強度を上げることが困難である。ミラーを

多重化することで、設計した光学系の縮小倍率を変えることなく大開日化が可能で、小

型の集光デバイスが実現可能となる[1-3]。

ミラーの多重化においては、ミラー基板の厚さにおける吸収を抑えることが一番の課

題になる。図 4.1に ミラーの多重化の概念図を示す。この図からわかるようにミラーの

厚さが厚いと、図中下側の曲率の大きなミラーに入射する中性子ビームを遮る形になり、

見かけ上の開日は大きくなるものの実効的な開日は小さく、集光効率は低くなる。よつ

て、ミラーの多重化をおこなうにはミリメータ厚さの非球面ミラーを精密に多重配置す

ることが必要不可欠である。中性子集光用多重ミラーデバイスの作製においては、平面

Si基板上にスーパーミラーを成膜し、球面にNC加工したアルミフレームでミラーをク

ランプした集光デバイスの開発が報告されている[4]。 しかしながら、ミラーの形状誤

差が原因でサブミリメー トルレベルの集光には至っていない。そこで、本研究では高精

ミフ
~#41   1   :

ミ7~#3-
ミラー#2-

ミラー#1-

図 4.1多重ミラー概念図
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度なミリメータ厚さの作り込み非球面スーパーミラーを作製し、精度よく多重配置する

ことで小型かつ大開口を有する集光デバイスの開発を目指す。

本章では、ミラーの多重化について、その実現に必要不可欠なミリメータ厚さスーパ

ーミラーの作製について検討し、その形状創成結果、スーパーミラー成膜結果、集光性

能・反射特性評価結果から本プロセスの有用性を検証した結果を示す。また、多重ミラ

ーアライメント機構を開発する。さらに、厚さlmmの楕円面スーパーミラーを多重配
置した小型かつ大開口を有する集光デバイスを作製し、その集光特性を評価する。

4.2中性子集光用薄型楠円面スーパーミラーの作製と評価

4.2.1ミ ラーの形状誤差が集光径に与える影響

ミラーの形状誤差が集光径に及ぼす影響を評価することで、サブミリメータレベルの

集光径を実現するために、各空間波長領域においてミラーに許容される誤差の許容値を

算出する。また、我々が構築した NC―LWEと低圧研磨を併用した形状創成プロセスに
より得られた各空間波長における誤差と光線追跡シミュレーションにより得られた誤

差の許容値をそれぞれPSD解析して比較することで、本プロセスの有用性を評価する。

光線追跡シミュレーションは、ビームの波長を無限小とみなした幾何光学的な系にお

けるビームの振る舞いをシミュレーションする手法である。開発した光線追跡シミュレ

ータについて説明する。図 4.2に光学系の設定座標を示す。図 4.3に示すように、任意

のスリット幅、任意のビーム発散角を決定し、乱数を用いてその領域内から1点を中性

子発生点と決定し、設定した発散角以下の方向余弦を持つ光線を生成する。形状測定に

より得たミラー形状は一定のデータ間隔を持った離散値であるので、データ点間を3次

のスプライン関数で補間する。入射ビームスz)と ミラー形状 g②の交点におけるょぅの

法線を算出し、スz)と その法線ならびに交点座標から反射ビーム λ②を算出する。反射

ビームの集光点 z座標におけるッ座標を計算し、これを十分な統計精度が得られるまで

繰り返し、ヒストグラム化することで集光プロファイルを得ることができる。

図 4.2設定座標
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入射ビーム y=預 z)

y=力 (Z)

図 4.3

◆

ミラー形状 y=g(Z)

(b)ミ ラーによる反射

乱数を用いた光線追跡シミュレータ

開発した光線追跡シミュレータを用いて、ミラーの形状誤差が集光径に与える影響に

ついて考察する。ミラーの形状誤差は、様々な空間波長成分の誤差の重ね合わせで表さ

れる。形状誤差の空間波長の違いが集光径に及ぼす影響を評価するため、多重ミラーデ

バイスに用いる4枚のミラーに 0.2-0.5、 0.5-4.0、 4.0-10011mの空間波長をもつ誤差を仮

定して光線追跡シミュレーションをおこない、得られた集光プロファイルを比較する。

長手方向 100 mm、 厚さ l mmの ミラーを多重配置した集光デバイスを設計した。本

デバイスは焦点距離 10501111mの 等倍光学設計であり、4枚の曲率の異なる楕円面ミラー

を用いている。また、ミラーの多重化により、中性子取 り込み角は 0.61° となる。楕円

の式をlz/a)2+レ/の
2=1(unit:mm)と した場合のそれぞれのミラーの楕円パラメータα、わ

の値を表 4.1に示す。各空間波長における誤差の振幅を変化させてシミュレーションを

おこなう。集光幅が微小になるほどミラーの形状誤差が集光幅に与える影響は大きくな

る。高温高圧実験、集光型小角散乱実験で日標としている集光径 0.3 mmに 対して半分

の O.1 5 11rlmを許容値とし、ほぼ全ビームラインで実験可能な焦点距離 1 050 Fllm、 等倍の

光学系を設計する。光源幅を 0.l IImと して、4枚のミラーに対して各空間波長におけ

る誤差の許容値を算出する。表 4.2に 4枚のミラーに対する各空間波長における誤差の

許容値を示す。表 4.2よ り、ミラーの曲率が小さいほど許容される誤差の振幅は小さく、

ミラー#4に最も高い形状精度が要求されることがわかる。本光学系においては、仮光

源が 0.l lllmと いう有限の大きさをもつため、楕円の焦点位置からずれて発射されるビ

ームは楕円の幾何学的性質を正確には満たさない。設計した多重ミラーにおいて曲率の

小さなミラーほど光路長が短く、光源位置の誤差による入射角の変動が大きく、曲率の

小さなミラーほど形状誤差の影響を大きく受けると考えられる。また、空間波長が長い

ほど許容される誤差の振幅が大きいことがわかる。この結果は、同じ大きさの誤差であ

っても空間波長が長いほどスロープエラーの影響が小さくなることに起因する。図

4.4(a)‐ (C)に表 4.2に示 したミラー解 における各空間波長の許容誤差、図 4.5に、ミラー

#4に図 4.4(a)― (C)の誤差を仮定して光線追跡シミュレーションをおこなうことで得られ

た集光プロファイルを示す。図 4.5よ り、空間波長の長い形状誤差は集光プロファイル

◆
´́
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表 4.1各ミラーの楕円パラメータ

ミラー#1(nlm) ミラー#2(IIm) ミラー#3(lllm) ミラー解(IIm)
1050.31

25.66

1050.24

22.33

1050.18

19.3

1050.13

16.54

表 4.2各空間波長における誤差の許容値

空間波長(IIm) ミラー#1(nm) ミラー#2(nm) ミラー#3(nm) ミラー#4(nm)
0.2‐0.5

0.5-4.0

4.0-10.0

7.5

39.5

1054.9

7.2

38.7

961.9

7.0

38.0

915.3

7.0

38.0

899.8

I「

0   40

―― (a)

―――(b)

…… (C)

ご
・°・ ・ヽ.-500

POsluOn(mm)

図 4.4形状誤差プロファイル
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図 4.5集光プロファイル

の形状に影響を及ぼし、形状誤差に起因したサブピークが形成されることでメインピー

クの強度が低下することがわかる。

前章で述べた非球面スーパーミラー作製プロセスの有用性を評価する。本プロセスで

は NC―LWEに より長波長領域の形状誤差を修正し、低圧研磨によりNC―LWEによって
得られた長波長領域の形状精度を悪化させることなく短波長領域の形状を修正する。

NC―LWEに よる形状創成においては、加工に用いる加工痕形状が有する空間波長成分以
下の形状誤差を修正することはできない。主にカロエに用いているφ15mmの円形ノズル
を一定時間基板上に滞在させて加工痕を取得し、取得した加工痕を用いた修正加工をシ

ミュレーションする。シミュレーションにより得られた加工後の形状誤差を PSD解析
により評価する。また、その結果を、各空間波長における誤差の許容値の PSD解析結
果、低圧研磨後の表面形状の PSD解析結果と比較することで、NC―LWEと 低圧研磨を
併用した薄型ミラー作製プロセスの有用性を評価する。なお、比較する誤差の許容値に

は図 4.4に示す形状誤差データを用いる。図 4.6に各空間波長領域において許容される

形状誤差、NC―LWE加工後形状誤差、低圧研磨後の表面形状の PSD解析結果を示す。
本結果より、φ15mmの ノズルを用いた場合には、空間波長 4.O IIlllm以 上の形状誤差が
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ミラー#4における
許容形状誤差

NC― LWE後
lBE研磨後

10-q

100

10‐2

“

　
　

い

０
コ
・●
）
０
０
ａ

102       1ol       100
spaual wavelength(mm)

図 4.6 PSD解析結果

Posたion(mm)

図 4.7試作ミラー形状

修正されていることが確認され、形状誤差の許容値を満足することが示されている。ま

た、低圧研磨後の表面形状からは 0.2-4.Ommの空間波長領域においても誤差の許容値を

満たす PSD解析結果が得られている。以上の結果より、NC―LWEと低圧研磨を併用す

ることにより各空間波長領域における誤差の許容値を十分に満たす形状創成が可能で

あることが示された。

4.2.2ミ ラーの作製

前節では多重ミラーデバイスを設計し、各ミラーに要求される形状精度について検討

した。本節では、設計したミラーの中で一番高い形状精度が必要とされる表 4.1中 のミ

ラー#4を理想形状として、薄型楕円面スーパーミラーを試作した。ミラー形状を図 4.7

に示す。最大加工深さは、17.2μmと なつている。

前章では膜応力による破砕剥離を防ぐため、研削加工により基板に導入される加工変

質層を田 浸漬ならびに低圧研磨により除去する工程について述べた。接触加工により

導入される加工変質層には残留応力が存在する。NC―LWE法は非接触かつ完全なダメー

ジフリーな加工であるので、新たに加工変質層を導入することはないが、基板厚さが薄

い場合、基板を加工し、加工変質層を除去することで残留応力が解放され、基板が変形

する原因になることが危惧される。よつて、NC―LWE加工に用いる基板には残留応力の

ないダメージフリー基板が必要とされる。

購入した研磨後の合成石英基板 (150 mm× 150 mm× 1.51111m)を フッ化水素酸 (HF)

に浸漬することで、IIF浸漬によるエッチング量と残留応力の解放による基板変形量の

関係を調査する。その結果から加工変質層を十分に除去するために必要なエッチング量

を評価する。

基板を 23°C,10 wt%の HFに浸漬させ、10 μm、 20 μm、 30 μm、 40 μmの各エッチン

グ深さにおける基板の変形量を調査した。なお、23°C,10 wt%の HFに よるSi02のエッ

101
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18.3

18.28

18.26

18.22

18.2

POsluOn(mm)

図 4.823℃ ,5 wt%IIF浸漬エッチング後の

基板中央断面形状

0     30     60     90    120   150
Pos1lon(mm)

図 4.9各エッチング深さにおける中央断

面での変形量の差分値

チングレー トは o.06 μm/minで ある。各エッチング深さにおける基板の中央断面形状を

図 4.8に 、各エッチング深さにおける中央断面での変形量の差分値を図 4.9に示す。基

板の形状計演1に はレーザーオー トフォーカス式二次元形状測定器 (三鷹光器社製

NH-3SP)を 用いる。加工変質層が存在し、それがエッチングによつて除去されることで

生じる残留応力の開放による基板の変形が確認される。また、40 μmエ ッチング後の基
板の中央断面における変形量は 0.5μmと 確認できる。1回のエッチングプロセスにおい

て基板両面で深さ20 μmのエッチングが行われていることを考慮すると、0.5 μmの形
状変化は±1.25%であり、また、図4.10に示す各エッチング深さにおける変形量の差分

値の P_Vの変遷において 30 μmエ ッチング後から40 μmエ ッチング後で P―Vが大きく
減少していることからも、0.5 μmの形状変化はエッチングレー トの面内分布によるもの
であると考えられる。以上より、今回ミラー作製に用いた合成石英基板には片面で深さ

約 40岬 の加工変質層が存在していること、IIF浸漬エッチングにより加工変質層の除
去および残留応力の開放が可能である。

IIF浸漬エッチング前後における表面粗

さの変化を評価する。エッチング前後の表

面形状を走査型自色顕微干渉計 (ZygO社

製 NcwView 200CHR)を 用いて計測 した

結果を図 4.11(a)(b)に示す。エッチング後

の表面は加工変質層が表出し、深さ約 20

nlnの多数のピットが形成されていること

が確認できる。エッチング前、エッチング

後の表面粗さはそれぞれ、0.725 111n ms、

2.283 111m rlnsで ある。NC―LWEに よる形状
創成では加工後の表面粗さは加工前の表
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10各エッチング深さにおける変形量

の差分値の P_Vの変遷

(ll 12)

{2)―(3)      L……{3)―(4)
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面粗さ、加工変質層の有無に依存するため、NC‐LWE前加工面には優れた表面粗さを有

し、かつカロエ変質層が導入されていない基板が求められる。そこで IIF浸漬エッチング

によつて加工変質層の除去と残留応力の解放を行つた基板に対して低圧研磨をおこな

い、NC‐LWE前加工面の創成を試みる。研磨条件を表 4.3に示す。研磨後の走査型白色

顕微干渉像を図4.H(c)に示す。1次研磨をおこなった結果、ピットは完全に除去され、

表面粗さ0.15911m msが 得られた。次に適用した低圧研磨プロセスによる加工変質層導

入について確認した。1次研磨後の基板に対し、20 wt%の HF浸漬エッチングをおこな

い、1011mエ ッチング後の表面粗さを調査した。エッチング後の自色顕微干渉像を図4.H

(d)に示す。エッチング後の表面には深さ約 2111nの ピット状の粗さ成分が確認され、表

面粗さは 0.390 111n msを 得た。しかしながら、購入後の基板をIIF浸漬した際に観察さ

れた、スクラッチ、ビット等の基板表面全体へのダメージではなく、これはスラリー中

で凝集した砥粒による突発的な押し込みが原因であると考えられる。また、図 4.H⑩ )

と図4.H③の表面形状データを用いてPSD解析をおこなう。その結果を図4.12に示す。

1次研磨プロセスにより加工変質層は導入されているが、購入後基板を HF浸漬したも

のよりも全空間波長領域において表面粗さ成分は減少しており、NC―LWE後における表

面粗さの悪化が少ないことが期待される。

+7.0 nm +7.0 nm

r′

「…r.

・      J喘 F:二

0.725 nln i■ lis

o未加工面

+7.0 nm

2.283111n.11ls

(b)HF浸漬後

・ : 
‐

+7.0 nm

一

，
一

４
・
ヤ
，

峰
一一一―
，

‥■』

‐7.O nm

0.1 59 111n I■ lis

(c)1次研磨後

図 4.11各工程における表面粗さ像

0.390111n..1ls

(cl11次研磨・田 浸漬後

“

4×48ぽ )
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表 4.31次研磨条件

荷重[g]

研磨パッド硬度

スラリー

スラリー濃度[輌%]

パッド回転数[rpm]

走査速度[mttmin]

送 リピッチ師m]

加工深さ[llml

100

82[Askcr¨ C](FILWEL tt NP178)

CC02(粒径 0.19μm)(太陽鉱工社 LO)

0.01

300

300

0.1

0.04

浸漬エッチング後
基板表面

1次研磨後
基板表面

10-5        10-6        10フ

spaual wave length(m)から取り外す際に変形するため、目的形

状を得ることは難しい。またその加工圧  図4.121次研磨前後の基板表面PSD解析結果
力による変形、そのスプリングバックも形状精度を悪化させる原因となる。宇宙望遠鏡

用の薄型 SiC基板の ELID加工において、加工圧力による変形を有限要素法により計算
し、それを砥石接触′点の走査軌跡にフィー ドバックする技術が報告されている[5,6]。 し

かしながら、接触加工による形状創成においては加工変質層の導入は避けられず、研削

後におこなう低圧研磨プロセスによりカロエ変質層部分の残留応力が開放されることに

より、基板の大きな変形が予想される。

NC‐LWEプロセスにおけるミリメータ厚さ基板の形状創成について述べる。図 4.13
に薄型ミラーの形状創成プロセスの概念図を示す。ミリメータ厚さ基板を形状計測の際、

任意の 3点 (図 中では 2次元図のため 2点)で支持し、重力によるたわみも含んだ状態で

形状計測をおこない、理想形状からの形状誤差を体積加工量として算出する。図中右上

の点線が設計したミラーの理想形状を示している。NC―LWE加工をおこなう際、基板を
取り外し、LWE加工用の治具に基板を固定し、算出した体積加工量に応じた走査速度
で加エノズルを走査する。加工後に基板を形状計測時と同じ3点の位置で支持し、重力

によるたわみを再現することで、設計通りの理想形状を得ることができる。これは、残

留応力を含まないダメージフリー基板を非接触無歪加工法である NC―LWEでダメージ
フリーに加工するからこそ実現できる加エプロセスである。今回作製するミラーは最大
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設計したミラー形状

検出器

＼

図 4.13薄型ミラーの形状創成プロセスの概念図

表 4.4NC―LWE加 工条件

〆

スリット

加エノズル

田 濃度(wt%)

田 温度(℃ )

ノズル基板間距離(μm)

ノズル径(mm)

送リピッチ(mm)

37

40

300

15

0.5

カロエ深さがすべて 1001皿 以下であるため、NC¨LWEに よる形状創成のみでも十分能

率的にミラー作製が可能である。よつて、前章で述べた精密研削は適用せず、HF浸漬
エッチング、1次研磨により得た基板を用いて、NC―LWEによる楕円面形状創成をおこ

なう。表 4.4に NC―LWE加工条件、図 4.14(a)に NC―LWE移金の形状謬も圭タン市(100× 2011111n2)、

図 4.14(b)に長手方向 A―バ断面の形状誤差を示す。100× 20 mm2の領域において 0.460

μm p― v、 長手方向の 10011m区 間において 0.186牌叩―vの形状誤差を 1回の加エプロセ

スにより達成している。また加工に要した時間は 18時間である。この結果は、上述の

薄型基板の形状創成プロセスを実現し、厚さ 1.5111mの薄型基板においても、決定論的

にサブマイクロメー トルレベルの形状精度が形状創成可能であることを示す。

図 4.15(a)(b)に NC―LWE加工後の基板中心の走査型白色顕微干渉像を示す。加工後に

は高さ250 nm程度のツールマークが 0.5 mmピッチで形成された。これは NC¨LWE加

工時のラスタースキャンにより形成されたものである。また、64× 48脚m2の領域におけ

るカロエ後の表面粗さは 1.167 111n msで ある。
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(→ NC‐LWE後形状誤差分布 (100x20 mm2)
図 4.14 NC―LWE後の形状誤差

Postion(mm)

o)A‐A'断面図

+400 nm +5.0 nm

‐400 nm ‐5.Onm

(→ NC―LWE後 (b)NC―LWE後 1.167 nln rms

+50 nm h  +5.Onm

-50 nm

(c)2次研磨後

+50 nm

‐50 nm
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NC―LWEによる形状創成後には、低圧研磨によつて表面粗さを改善する。硬質パッド

を用いた 2次研磨により、ツールマーク等の LSFRを 除去する。表 4.5に研磨条件、図

4.15(c)(d)に 2次研磨後の走査型自色顕微干渉像、図4.16に 2次研磨前後のツールマー

ク高さを示す。図 4.15(c)、 図 4.16から NC―LWEプロセスによつて導入されたツールマ

ークは 2次研磨により完全に除去できる。また図 4.15(d)か ら、LSFRの除去と同時に 64

×48 μm2の領域における表面粗さも改善することに成功している。

次に軟質パッドを用いた 3次研磨によりMSFR、 HSFRを 除去した。図 4.15(c)(うに 3

次研磨後の自色顕微干渉像を示す。図 4.15(つから、64× 48脚m2の領域における表面粗さ

は 0.2 nln ms以下を達成している。また図 4.15(c)の 5.17× 3.88 1mm2の領域においては、

図 4.15(c)に示した 2次研磨後と比較してパッドの軌跡に応じたクロスハッチ上の粗さ成分

が滑らかになり、表面粗さが改善された様

子が観察できる。              200
図 4.17に各工程における表面形状の

PSD解析結果を示す。LWE後、2次研磨  官
10°

後、3次研磨後と順に全空間周波数成分に コ 0
おいて粗さが改善された。図 4.18に 3次  ぼ
研磨前後の形状誤差変化を示す。変化量  

工~100

は約 0.1牌リーv程度であり、適用した低圧   _200
研磨プロセスはミリメータ厚さ基板にお    0
いても形状精度の悪化なく、表面粗さの

改善が可能である。

表 4.5研磨条件

図 4.16研磨前後における

ツールマーク高さの変化

2次研磨後  _NC― LWE後

r23
Position (mm)

研磨パッド

硬度

スラリー

荷重 (g)

回転数 (rpm)

走査速度 (mttmin)

送 リピッチ(mm)

パス回数

2次研磨

φ20nlm

発泡ポ リウレタンパ ッ ド

(ニ ツタハース社 IC1000)

58[Shore― D]

Ce02(0,19 pm15mO/0

(太陽鉱工社 LO)

240

300

100

0.1

1

3次研磨

φ20nlm

発泡ポ リウレタンパ ッ ド

(FILWELイ土NP178)

82[Asker― C]

CC02(0・ 19向 0・ lM°/0

(太陽鉱 工社 LO)

100

300

300

0.1

1
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NC‐LWE後

2次研磨後
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２
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図 4.17 PSD解析結果 図 4.183次研磨前後の形状変化

作製した 1.51111n厚 さの楕円面基板上に、前章で述べた日本原子力研究開発機構のイオ

ンビームスパッタ装置を用いて
“
=3の多層膜スーパーミラーを成膜 した。成膜条件を

表 4.6に示す。

今回成膜した″=3の NiC/Tiス ーパーミラーは7‐E層数 402層、全膜厚 3岬 である。前
章では、他の成膜方法との密着力の違いによる圧縮膜応力について述べ、以前作製した

試作ミラーの変形量から、膜応力を概算した。膜応力 σは Stoneyの式[7,8]

Eb2
6=-

3(l - v)rd

で見積もることができる。ただし、E、 ッ、らはそれぞれ基板のヤング率、ポアソン比、

厚さで、グは薄膜の膜厚、″は基板の反り (曲率半径)である。

表 4.6成膜条件

0     20     40    60    80    100

Poslion(mm)

(4.1)

ミラー材料

ミラー総積層数

全膜厚 (ltm)

設計解値

膜厚アルゴリズム

NiC/Ti

402

3

3

Hayter andヽlook
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２
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図 4.19成膜前後の形状誤差
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表 4.7に示した各パラメータを用いて膜   104
応力を算出する。これから膜応力 σは 1.95

GPaと 見積もられ、この膜応力が 1.5mm厚  ⌒ 103

さ基板に対して生じると、約112.5 μm p―v E 102
の変形が生じると概算される。したがつて、 3

α

膜応力を相殺し、膜応力による変形を緩和   101

するため、基板両面への成膜を検討 した。    100
成膜前後におけるミラーの形状誤差を図    1°

4

4.19に示す。本結果より、成膜後の形状誤

差は、0.960四lp―Vであることがわかる。こ

10‐ 5       10‐ 6       10‐ 7

の変形量は片面にのみ成膜した際に予想される変形量に対して 0.8%の値である。成膜

に用いたイオンビームスパッタ成膜装置においては、ターゲットから基板表面までの距

離を lm以上設け、基板の前に成膜量を均一化するためのマスクを設置し、試料を回転

させながら成膜することで成膜可能領域 φ500 FFm全 面において 3-4%の膜厚分布誤差

を達成している。この膜厚分布誤差は成膜ホルダー中心部と成膜ホルダー外周部におい

て決まつている。そのため、今回の成膜においては、成膜領域が 100x20 111un2と 成膜領

域が小さいためミラー基板を膜厚分布誤差の小さい成膜ホルダー中心から100111mの位

置に設置し、表面、裏面成膜時ともに同じ位置に位置決めして成膜することで非常に高

い膜応力の再現性をもつて成膜ができたと考えられる。

成膜後のミラー表面の走査型白色顕微干渉像を図 4.20に、成膜前後の PSD解析結果を

図 4.21にそれぞれ示す。成膜後の表面粗さは 0.203 111n rlnsで あり、表面粗さに悪化は

見られない。PSD解析の結果から、成膜前後で高周波粗さ成分の減少、低空間周波数粗

さ成分の増カロが見られる。高空間周波数粗さ成分の減少に関しては、スパッタされた粒

子がミラー基板表面に到達した際、表面の凹凸による表面エネルギーの差から凹部から

成膜されると考えられる。また低空間周波数粗さ成分の増加に関しては、3岬 という

厚い膜を成膜する際に生じる成膜分布の誤差が要因であると考えられる。以上の結果よ

り、本プロセスで検討した両面成膜による膜応力の相殺でミラー基板の変形の緩和が可

能であることが示され、1.511111nと いう大変薄いミラー基板においても、溜=3の スーパ

ーミラーをサブマイクロメー トルレベルの形状精度、サブナノメー トルレベルの表面粗

さを保ちながら成膜することに成功した。

表 4.7膜応力算出計算に用いた各パラメータ

spaual wavelength(m)

図 4.21 PSD解析結果

ヤング率 aCPa)

ポアソン比ν

基板厚さb(mm)

基板の反り(曲率半径)′(m)

薄膜の膜厚 ズμm)
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15

555.6
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4.2.3 MINE2に おける中性子反射率の評価

作製した薄型楕円面スーパーミラーの反射特性の評価をおこなう。スーパーミラーの

性能は、Niの全反射臨界角の何倍の反射臨界角を有するかという″値、ならびに臨界

角付近での立ち上がり反射率で評価される。まず、はじめに散乱ベクトルについて定義

する。図4.22に散乱ベクトルのイメージ図を示す。横軸をχ、縦軸を zに とっており、

9z=た0滋α+Sノ
“
arl

ら=<θοSe―θθsarl

と示される。ここに、反射率測定 (θ-2θ スキャン)、 オフセットスキャン、ロッキング

スキャンという各反射特性評価と ,x-9z空間の関係について、図 4.23に示す。夕z成分は

多層膜における各層の面間の情報、夕x成分は各層の面内の情報を含んでいる。

£b「
~~~…~~古~~~~~―

■誌1

図 4.22散乱ベク トル

9x(nm~1)

図 4.23各測定で得られるヶ%情報

Plano-elli ptical mirror
(Sagittal direction)

(4.2)

(4.3)

８

６

４

２

↑
‐Ｅ
Ｃ
ざ

Slit-1

;

1428 mm 145 mm

図 4.24反射率没l定光学系
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JRR-3Mの 冷 中性 子 ビー
^ラ
イ ン

Multilayer hterferometer reflectometer for

NEutton 2(MINE2)に おいて、
「

2θ スキャン

により反射率を測定した。MINE2におけ

る中性子波長は 0.88111nである。作製した

ミラーは長さ100111mの 方向に曲率を有し、

その直交方向の曲率は 0であるため、図

4.24に示す光学系のように中性子ビーム

の入射方向をミラーの光軸方向に対して

直交するように設置し、スリットによリミ

ラーの中心領域 30111mに 中性子ビームが

当たるようにする。反射率測定結果を図

上2諄

1

0,8お
Σ
ぢ
ｏ
踊
ど

0.6

0.4

0.2

06

4.25に示す。
“
=3まで連続して高い反射率が得られていることが確認でき、これは設計

通りの膜厚分布で成膜ができていることを意味する。また臨界角付近での反射率は

0.8-0.9で あつた。これはミラー基板表面、ミラー表面だけではなく、成膜したスーパー

ミラー402層全層の界面において優れた界面粗さが実現されていることを示している。

4.2.4 CHOPにおける中性子集光特性の評価

作製した薄型楕円面スーパーミラーの集光性能評価を、日本原子力研究開発機構の研

究用原子炉 JRR‐3Mの 自色中性子ビームライン pulsed neutЮ n instrument with dick

CHOPper(CHOP)に て冷中性子ビーム (0.3a<1.2nm)を 用いておこなつた。図 4.26に光

学系、図 4.27にイメージングプレートにより測定した集光ビームプロファイルの中央

断面を示す。縦軸は対数日盛である。仮光源となる位置でのスリットサイズは 0.251111m

とした、焦点距離 105011111nの等倍光学系である。

図4.27よ り、未集光時に比ベピーク強度で約 12倍の集光ゲインと集光半値幅 0.21111m

を得ることに成功した。ダイレクトビームはバックグラウンドノイズと比較して、ピー

ク強度においても 1桁程度しか強度差がないのに対して、集光ビームにおいては2桁以

上高い強度が得られている。また、作製した集光ミラーで集光した中性子ビームの波長

依存性について評価する。イメージングプレートの代わりに 3Hcの 0次元検出器を設

置し、スリット1の上流に設置されたチョッパーを回転させることで、集光ビ
ニムなら

びにダイレクトビームの中性子飛行時間(TOF:Time ofFlu→ を測定する。図 4.28に TOF

法による波長分布測定結果、図 4.29に測定光学系を示す。TOF測定で得られた集光ビ

ームの強度はダイレクトビームの 50¨60%しかない。MINE2でおこなった反射率測定の

結果から、ミラーの反射率は臨界角付近においても80-90%以上あることから、作製し

たミラーの性能によるものではなく、作製した集光ミラーの開口よりも集光ミラー部分

0.2    0.4    0.6
QZ(nm)

図4.25反射率測定結果

0.8
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におけるビームサイズが大きく、ダイレクトビームすべてをミラーで反射できていない

ことが原因であると推測される。また、集光ビームにおいては、波長 0.511m付近に欠

けが見られる。これは集光ビームの TOF測定中にビームライン上流に設置された中性
子 3軸分光器 Low encrgy Triplc―Axis Spectrometer(LTAS)に おいて、この波長域の中性子

がモノクロメータにより切り出されたことが原因である。しかしながら、ダイレクトビ

ームと同様に O.34<1.2111mの全波長領域の中性子ビームを反射できており、実際の集光

光学系のセットアップにおいても成膜 したスーパーミラーが正確な膜厚分布をもつて

成膜されていることが確認される。

これらの結果から、作製した薄型楕円面ミラーは我々が目的とするサブミリメータレ

ベルの集光性能を有しており、既存の中性子計測技術へ適用する際、高い位置分解能、

高い S/N比をもつた測定が期待される。

Imaging Plate

Focused Beam

Sl忙(250 μm) Plano-elliptical
m!rror

図 4.26集光実験光学系

今
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図 4.27集光結果
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Slit(250 μm) Plano― e‖ iptical
rll l「「 or

Direct Beam
Gonio Stage

図 4.29 TOF測定光学系

4.3中性子集光用多重楠円面スーパーミラーデバイスの作製と評価

4.3.1光学系

J―PARCの 中性子反射率計 Pola五 zed Ncutron Rciectometcr with vcrtical samplc― plane

geometry(SHARAKU)で の評価を目的として厚さ l mmの楕円面スーパーミラーを4枚

多重配置する集光デバイスを設計した。図 430に設計した光学系の概略図、表 4.8に

BL17の ビーム特性を示す。入射する中性子ビームの波長はλ<0.88111■ である。水銀タ

ーゲットより6.95mの位置に設置されたスリット1を集光ミラーの楕円焦点位置 (仮

光源)と 定め、この焦点位置からミラー中心までの距離は 7.43m、 ミラー中心からもう

一方の焦点位置 (集光点)までの距離 3.62mの縮小倍率 0.49倍の縮小光学系であり、

本ミラーにより垂直方向のみのビームを集光する。設計指針としては、図 4.30下側の

開日の大きなミラーにおいて一番入射角が大きな箇所、つまリー番下流側において 0.2

nlnの中性子ビームを″=3のスーパーミラーで反射できるように設計し、その入射、反

射ビームを遮らないように次のミラーを同じ焦点距離、ワーキングディスタンスをもつ

て設置する。

本光学系における4枚それぞれの l IIIm厚さミラーは、150x75 mm2の ミラー基板に

対して、長さ 100mm、 幅 20mmの楕円ミラー領域を持ち、それぞれの楕円形状パラメ

ータ、″値は表 4.9に示すとおりである。図4.30下側の開日の大きなミラーから順に#1-4

とする。表 4.9中 における総取り込み角は基板の側面に入射するビームも含めたミラー

の取り込み角、θ′は各ミラーにおける反射面への取り込み角、∫夕
“
θは θ′を順に足し合

わせたものであり、取り込み効率は s夕″θを総取り込み角で割った値と定義する。設計

した集光デバイスにおける 4枚のミラーの総取り込み角は 0.06°、中性子取り込み効率

は 48.6%で ある。

1050 rnrn
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表4.8 BL17の ビームライン特性

1 3545 mm

100 rnm

11050 rlnrn

図 4.30集光光学系@BL17

中性子波長 ぃ③

測定 o範囲(nn■ l)

モデレータ

0.224く 0.9(25H→

0.05<Oz<25

Coupled hydrogen moderator

表 4.9各ミラーの設計パラメータ

# 
総取り込み角 θ′
(°)                 (° )

1  0.0079        0.0079

2  0.0259        0.0075

3  0.0434        0.0072

4  0.0604        0.0068

取り込み効率 縮小倍率
α        b

(llllln)  (m

5525.255   53.051

5525.231   50.539

5525.209  48.095

5525.189  45.718

Slllnθ

(° )

0.0079

0.0154

0.0226

0.0294

0.595

0。520

0.486

0.4872

0.4872

0.4872

0.4872
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4.3.2多重ミラニアライメント機構の開発

4.3.2.1光線追跡シミュレーションによる必要アライメント精度の算出

多重配置楕円面集光ミラーシステムにおける各ミラーのアライメント誤差は、ミラー

の形状精度と同様に、集光径を増大させる大きな要因であり、サブミリメー トルレ
ベル

の集光を達成するためには、要求されるアライメント精度の算出と、その精度を達成す

るためのアライメント機構の開発が必要となる。そこで、光線追跡シミュレーションに

より、アライメント誤差が集光径に与える影響について検討した。

今回、任意の大きさを有した光源から放射されるビームが、楕円面ミラァに反射され、

集光位置に到達する系を想定する。なお、シミュレーションの際のミラー形状には 4枚

のミラーの中で一番開日が大きく、多重配置した際に集光幅に最も影響を与える表 4.9

中#1の成膜後の形状を用いる。用いた形状のデータピッチ、光源幅、中性子発散角は

0.l IIIun、 3.O Illlm、 0.1°である。図 4.32に集光位置・光源位置と座標系の関係を示す。

ミラーに対して、光軸方向誤差しと、ミラー鉛直方向誤差ら、並びに 3軸周りの回転誤

差砺、り、物を作用させてシミュレーンョンをおこない、アライメント誤差と集光幅

の関係を評価する。

光源幅が 3.Ommである場合、理想的には集光幅は 0.250 1xlmと なる。光線追跡シミュ

レーションの結果、集光幅は、ぅ=1.Omの場合 0.2521111m、 cz=‐ 10 mmの場合 0.260111111n、

録=0.13°の場合 0.293、 り=1°の場合 0.253 mm、 8az l°の場合 0.255 111unであつた。それ

ぞれの誤差の値と集光幅の関係を図4.33に示す。以上の結果より録が最も大きく集光

径に影響を与えること、NC―LWEによつて得られるミラー基板が、目的とする集光性能

に対して十分な形状精度を有していることが明らかである。よつて作製する多重ミラー

デバイスによる集光幅 0.311mを 目標としてε微<0.13° を達成するミラー保持機構を作

製する。長さ 150111mの ミラー基板が 0.13°の傾きを有しているとすると、その両端の

高さの差は 0.340111mで ある。したがつて、ミラー底面を3点支持で保持する機構を想

定すると、支持点の高さ制御分解能、置き直し測定再現性は 0.l Hlm程度を実現すれば

目標とする集光径 0.30011mは十分に達成可能である。図4.33の各ビームプロファイル

からもわかるように、1枚のミラーによる集光において、集光点位置を問題としなけれ

ば、ε
"<0.13°

以内のアライメント精度を実現すれば集光幅 0.311mを達成可能である。

しかし、ミラーの多重化をおこなう場合においては、アライメント誤差による合成集光

位置の誤差も考慮する必要があるも1枚のミラーにおける集光幅が 0.300111m以内であ

ったとしても、そのピーク位置が理想的な集光位置からシフトしている場合、多重化し

た際の集光幅はそれぞれのミラーによつて得られる集光プロファイルの足し合わせで

表されるため、集光点位置の誤差に伴い、多重ミラーデバイスによつて得られる集光径

は増大する。たとえば、れ=0.13°の場合、そのピーク位置は理想的な集光位置座標を 0

とすると‐2.6111m(図 4.33(b))と なり、ミラーを多重配置した際、日標の集光幅 0.3111m
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Postion(mm)

図 4.31シ ミュレーションに用いた

形状誤差

図 4.32集光位置 。光源位置と座標系の関係

は実現できない。よって、アライメント誤差と集光位置シフト量の関係を評価し、多重

ミラーデバイスにより合成集光幅 0.31111mを達成するために必要なアライメント精度を

算出する必要がある。

以下に集光幅 0.3 111Fmを達成するために必要なアライメント精度を光線追跡シミュレ

ーションによつて算出した結果を示す。#1の ミラーは一番開日が大きく、多重配置し

た際に#1の ミラーの集光点位置誤差が最も集光幅に影響を与える。よって、#1の ミラ

ーによる集光ビームの足し合わせにより、多重配置する際の各ミラーにおける相対的な

入射角のアライメント誤差許容値を算出する。ε縁=0.003°、-0.003° の場合の集光プロフ

ァイル、それぞれの集光プロファイルを足し合わせたプロファイルを図 4.34に示す。

ε激=0.003°、中0.003°それぞれの場合の集光半値幅は 0.25411m、 0.255 mmで あり、それ

ぞれの集光プロファイルにおいては、理想的な集光ができる。しかし、そのピーク位置

はε微=0.003・、-0.003° それぞれにおいて、-0.059 mm、 0.061 mmであり、約 60μmの集

光点位置の誤差が生じる。上記の 2つのプロファイルを足し合わせたプロファイルのガ

ウシアンフィッティングをおこない、その半値幅を算出した結果、半値幅は 0.295 11rm

であった。各ミラーにおける集光点位置を無視したアライメント誤差の許容値は、本シ

ミュレーションで算出した多重配置する際の各ミラーにおける相対的な入射角のアラ

イメント誤差許容値に比べ 2-3桁大きいため、一番開日が大きく最も集光点位置誤差が

集光幅に影響を与える#1の ミラーにおけるアライメント誤差許容値として相対的な入

射角を±0.003°の精度で各ミラーにおいて実現することで、日標とする 0.30011mの集

光幅を達成できる。

以上のシミュレーション結果から、設計した厚さ lmmの薄型ミラー基板をアライメ

ントする際の設計指針として、多重配置する際の各ミラーにおける相対的な入射角のア

ライメント誤差を■0.003°以内にすることが必要であることがわかつた。
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0
‐05 ‐04‐03 -02‐ 01  0  01 02

Postion(mm)

FWHM=0.295 mm

図 4.34ア ライメン ト誤差 と集光位置の関係

4.3.2.2く さび機構を用いた多重 ミラーアライメン ト機構

ミラー1枚の場合の集光径、ミラーを多重配置した際の集光位置のシフトの 2つの観

点から多重ミラー保持機構に求められるアライメント精度を算出する。その結果、長さ

1501111mの ミラー基板が 0.003°の傾きを有しているとすると、ミラー底面を 3点支持で

保持する機構を想定すると、支持点の高さ制御分解能、置き直し測定再現性として 5 1tm

程度を実現すれば日標とする集光幅 0.3 rrunは 十分に達成できる。ここでは、そのアラ

イメント精度を実現するための多重ミラー保持機構を設計・作製した結果を述べる。

長さ 1501111mの ミラー基板に対してε微を上0.003°以内とするためには、ミラー両端の高

さを 7.85 μm以内の精度で調節する必要がある。またアライメント機構によって中性子
ビームが遮られないよう設計することも必要である。ミラー基板をアライメント機構上

に設置すると自重による変形が生じるが、NC¨LWEに よる形状創成では、自重変形した
形状を測定し、得られた測定形状を前加工面形状として修正加工することで設計形状を

創成し、集光実験時にも同じ姿勢で支持することで、高い形状精度を維持したまま中性

子を集光できる。薄型ミラーは、自重による変形量が大きいため、同じ姿勢を再現する

ためにはミラーを置き直した際の高い再現性が必要である。これらを設計指針として、

4枚のミラーの裏面をそれぞれ 3点で支持し、支持′点の高さをくさび機構により高精度
に調整可能なミラー保持機構を設計した。図 4.35に支持点の高さ調整機構の詳細図を

示す。本機構にはリニアガイ ドを 3つ設けており、マイクロメータヘッドの突き出し量

をくさび機構により支持点の鉛直方向の変位に変換することで支持点の高さを高精度

に調整することが可能である。ミラー支持点には直径 l lllrllnの 剛球を圧入により設置し

ており、ミラー基板を点接触により保持することができる。本機構では、くさび機構の

水平方向、鉛直方向の移動比を 10:1と している。マイクロメータヘッドの 1目 盛りが

10 μmであるため、鉛直方向 0.5-l μmの分解能が見込まれ、日標の 7.85 1tmの精度を十
分に達成できる。マイクロメータヘッド先端の接触部分には直径 lmmの剛球を圧入し
ており、また可動部にリニアガイ ドを設けることで、支持点の水平方向の移動が抑制さ

(1)+(2)

(1)-0003°
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れるため、アライメントの際に

ガタツキがなく、日標とする精

度で高さ方向の調整が可能であ

る。図 4.36、 図4.37に多重ミラ

ー保持機構の CAD図、作製した

保持機構の写真を示す。各ミラ

ーの水平方向の位置決めは位置

決めピンに押し当てて決定する

ミラー支持点

ム

図 4.35支持点の高さ調整機構

設計となつており、高さ調整機構を図 4.37に示したように設置し、各ミラーを独立し

た 3点で支持する形になっている。

自重たわみによる変形量を有限要素法により計算した。基板は厚さ l lllmの合成石

英ガラスで、大きさは 150 Fllm× 75 mmで ある。支持点の座標系を図 4.38に示す。今回、

ミラー#4の変形量を計算した。ミラー糾 における支持点は Pl(2.5,5.0)、 P2(118.5,5.0)、

P3(60・ 5,70)である。図4.39に変形後の鉛直方向の変位量分布を示す。この結果から鉛直

方向の変位は最大で 57.7卜皿 であることが確認された。また図 3.40に変位量分布の長手

方向断面、短手方向断面を示す。以上の結果から、開発したジグを用いた場合の自重た

わみによる変形は数十 μmレベルであり、基板の厚さよりも 1桁以上小さく、また
NC―LWEで十分に修正可能な加工量であることが確認できた。

(0′ 0)

Pl(Xl′Yl)     P2(X2′ Y2)

P3(X3′ Y3)

(150′ 75)

図 4.38支持点の座標系

Ｆ

打

+X

図 4.36多重ミラー保持機構 (CAD図 ) 図 4.37作製した多重ミラー保持機構

図 4.39自 重による変形シミュレーション
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(a)繰 り返し測定再現性 (53 111m p― v) (b)置き直し測定再現性 (139 11m p― v)

図 4.41 NH‐ 3SPにより評価した多重ミラー保持機構における測定再現性

4.3.2.3多重 ミラー保持機構の

測定再現性の評価

多重ミラーデバイスの最終的な

形状精度、アライメント精度は多

重ミラー保持機構の測定再現性に

依存する。よつて、多重ミラーデ

バイスによつて目標の集光幅を実

現するためには、本機構は前述の

光線追跡シミュレーションによっ

て算出されたアライメント精度を

満たす測定再現性が必要である。

そこで、作製した多重ミラー保持

機構を用いて NH…3SPで ミラーを

0      20     40     60     80     100
Poslion(mm)

図 4.42長手方向中央断面における測定再現性

０

（Ｅ
こ
〓
ｐ
①
エ

置き直し測定再現性

繰り返し測定再現性
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測定する際の測定再現性を評価した。100× 20 mm2の領域を 10回連続で測定し、ミラー

基板を取り外し、再度置き直し、10回連続で測定した。10回連続で測定した際の 9回

日と 10回目の差分値を連続測定再現性、置き直し前後それぞれ 10回 日の差分値を置き

直し測定再現性と定義して評価した。図 4.41に繰 り返し測定再現性、置き直し測定再

現性を示す。また、それぞれの測定再現性の長手方向中央断面図を図 4.42に示す。図

4.41、 4.42よ り 100× 20 mm2の領域における繰 り返し測定再現性、置き直し測定再現性

はそれぞれ 53 nln p― v、 139 nln p― v、 長手方向中央断面においてはそれぞれ 32 nln p‐ v、

106 111n p―vであることがわかる。この結果は光線追跡シミュレーションによつて算出さ

れた必要アライメント精度を十分に満たしており、また本機構を用いることでサブマイ

クロメー トルレベルの形状創成が可能であることを示している。以上より、本保持機構

により目標の集光幅を実現するミラーデバイスの作製が可能であることが示せた。

0
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(a)多重配置 した際の位置関係

図 4.43
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各ミラーの理想形状
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図 4.44四枚のミラーの形状誤差 図 4.45四枚のミラーの表面粗 さ

(64× 48μm2)

85



第4章 ミリメータ厚さの楕円面ミラー基板を多重配置した小型大開口集光デバイスの開発

4.3.3四枚の lmm厚楕円面スーパーミラーの形状創成と評価
NC‐LWEプロセスでは自重変形した状態の基板形状を測定し、得られた測定形状を前
カロエ面形状として修正加工することで設計形状を創成するため、自重変形量の大きい薄

型基板に対しても高精度な形状創成が可能である。また、多重ミラー保持機構をミラー

作製時と集光実験時の双方において用いることで、NC―LWEに よつて得られた形状精度
を保証した状態で集光実験をおこなえる。

開発した多重ミラー保持機構を用いて加工前後の形状計測をおこなうことで、中性子

集光用多重楕円面スーパーミラーデバイスを作製した。4枚のミラー形状は表 4.9に示

すそれぞれのα、わの値をパラメータとしたoo2+(bィン)2=1の式で表される焦点距離 7500

111mの楕円形状を有し、ミラー領域は 100 nlm× 20 mmであり、ミラマ中心は 2つの焦点

の中点から3175 mmの位置にある。各ミラーの理想形状を図4.43に示す。なお、NC―LWE
プロセスにおいては、まずミラー#1の基板両端の傾きが 0になるように保持し、加工量を

最適化した状態で形状創成を行う。ミラー抱 以降は、支持′点高さ調整機構により、ミラー

#1基板両端の傾きに対する各ミラーの基板両端の傾きで保持することで、全てのミラーの

加工量を決定する。LWEカロエ条件、研磨条件、成膜条件は先に示した表 4.4、 4.5、 4.6

と同じである。

成膜後の形状誤差を図4.44に 、表面粗さを図4.45に示す。形状誤差はミラー#1か ら

順に、0.36 μm p‐ v、 0・46 1Lm p_v、 0.28 μm p‐ v、 0・ 27 μm p¨vであり、すべてのミラーにお

いて、形状誤差 l lLm p¨v以下を達成している。また、64× 48 μm2の領域における表面粗

さはすべてのミラーにおいて 0.2 11m Hns以 下を得ている。図 4.44において、ミラー#1

の形状誤差には 1‐411m周期の形状誤差が確認できる。これは NC‐LWE加工におけるシ
ミュレーションの際、直径 15111mの加エノズルでは修正できない 1‐4mm周期の形状誤
差が加工前の基板形状に存在し、この形状誤差を形状修正シミュレーションに用いた結

果、ステージの立ち上がりカロ速度等の問題から正確に走査できない走査速度分布を算出

し、形状修正加工をおこなったことが原因であると考えられる。

以上の結果から、開発した多重ミラー保持機構は厚さ lmmの楕円面ミラーをサブマ

イクロメー トルレベルの形状精度で作製するための高い測定再現性を有することが実

証された。また厚さ l llllmの楕円面ミラーを 4枚すべてにおいて、日標精度で作製する

ことに成功した。

4.3.4光線追跡シミユレーションによる集光径の算出

光線追跡シミュレーションを用いて多重ミラーデバイスによつて得られる合成集光

幅の試算した。シミュレーションの際のミラー形状には図4.44に示す各ミラー形状誤

差 (0.l IIIlmピッチ)を用いる。また、ミラーのアライメント誤差にはミラー基板をミ
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ラー保持機構に設置した状態でNH…3SPにて計淑lした形状から算出した入射角アライメ

ント誤差ε微を用いる。以上のミラー形状、入射角アライメント誤差ε併を入力値として、

図4.30に示した光学系において、光源幅 3.O mIIn、 発散角 0.1°を想定して光線追跡シミ

ュレーションをおこなう。それぞれのミラーの入射角アライメント誤差ら、シミュレ

ーションによつて得られた集光プロファイル、それぞれのミラー集光径を表 4.10、 図

4.46、  表 4.17、  図 4.47、  表 4.12ヤ訴 す。

表 4.10に示すように、各ミラーの入射角アライメント誤差は測定再現性から予測さ

れるよりも大きな値となっている。これは形状計測、NC‐LWE加工、低圧研磨、成膜の

各プロセスにおいて、位置決めピンに押し当て位置決めする際、ガラス基板の接触部が

微小ながら破損したことが原因として考えられる。しかしながら、図 4.47、 表 4.12に

示すアライメント誤差の無い理想位置での集光プロファイル、それぞれのミラーの集光

径と比較すると、アライメント誤差の各ミラーの集光幅への影響は微小であり、多重ミ

ラーデバイスによつて得られる集光幅は 0.2731111nと 、集光位置のずれを考慮してもア

ライメント誤差による集光径の増大は 5.0%で ある。また、理想集光幅 0.250 111unに 対す

る集光幅の増大は 9.2%で ある。このように、本集光デバイスを用いることで、日標と

する集光幅 0.3 nlmを 十分に達成する見込みを得た。

表 4.10各 ミラーにおける入射角アライメン ト誤差 ε微[° ]

ミラー#1

ミラー#2

ミラー#3

ミラー#4

-0.00048

0.00137

0.00170

0.00184
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ミラー#1
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‐03     ‐01      01      03      05

Poslion(mm)

各ミラーの集光プロファイル

-0.3 -0.1 0.1 0.3

Position(mm)

図 4.47各 ミラーの理想位置での

集光プロファイル
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ミラー解

図 4.46
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表 4.H各 ミラーで

得られる集光幅 [mm]

表 4.12各 ミラー(理想位置)で

得られる集光幅 [mm]

ミラー#1

ミラー#2

ミラー#3

ミラー解

SUM

0.260

0.263

0.260

0.262

0.273

ミラー#1

ミラー#2

ミラー#3

ミラー#4

SUM

0.260

0.260

0.262

0.260

0.260

4.3.5 BL17に おける集光特性評価

開発した集光デバイスの集光特性を J¨PARCの ビームライン BL17にて評価する。図
4.30に示した光学系において、光源幅を 0.511mと しておこなった。図4.48に集光点位

置での各ミラーと多重配置した際のイメージングプレー トによるビームプロファイル

像を示す。また抵抗分割型 PMTに より、取得したビームプロファイルを図4.49に示す。
多重配置したときの集光半値幅は 0.3 mmで あり、前節で述べた光線追跡シミュレー

ションの結果と一致する。この結果から、開発した多重ミラーデバイスは日標精度を満

たし、我々が提案する厚さ lmmの楕円面スーパーミラーを作り込みミラーとして作製
し、変形応力のかからないアライメン ト機構により保持する本集光デバイスが小型かつ

大開口でサブミリメー トルの集光を実現する大変有用なものであることが示された。ま

た本集光デバイスはビームの発散に応 じてさらなる大開口化も可能であり、ビームライ

ンに応じたミラーを設計し、作製することができる。

(b)ミ ラー#3    (c)ミ ラー解
図 4.48各 ミラーによる集光プロファイル像

(a)ミ ラー#1 (d)SUM
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256 pixel
Pixel

(a)2次元プロフアイル           (b)A― A'断面

図 4.49集光ビ‐ムプロファイル

4.4結言

第 4章では、厚さが l IImの楕円面ミラー基板を多重配置した小型大開口集光デバイ

スの開発について述べた。大強度の中性子ビーム集光を実現する手段として、ミラーの

大面積化とミラーの多重化が挙げられる。ミラーの多重化においては、基板の厚さ部分

における吸収損失を極力抑えるためミリメータ厚の楕円面ミラーを高精度に作製する

必要がある。工具の位置制御によつて形状創成をおこなう通常の機械加工では固定時の

変形、加工圧力による変形、スプリングバック等によリミリメータ厚さの基板をサブマ

イクロメー トルレベルの形状精度で加工することは大変困難である。それに対して、カロ

エ圧力のかからない非接触無歪加工である NC‐LWE法を適用することで、ミリメータ

厚さの基板においてもサブマイクロメー トルレベルの形状精度で加工することが可能

である。以下に、1.511111n厚 さミラーの先行試作結果、多重ミラーデバイス作製のため

ミラー保持機構の開発、多重化に用いる4枚の l IIIIn厚 さ楕円面ミラーの作製、集光デ

バイスの中性子集光特性評価と得られた知見をまとめる。

(1)厚さが 1.5 mmの合成石英基板を用いて楕円面スーパーミラーの試作をおこなった。

NC―LWEで ミリメータ厚さの基板を加工する際、前カロエで導入された加工変質層部

分での残留応力が問題となる。NC‐LWEに よって前加工で導入された加工変質層を

除去した際、カロエ変質層部分で残留応力が解放されて 10‐ 100 μm p―vオーダの基板

の変形が生じる。ダメージフリーの基板を用意するため、残留応力除去による変形

量がエッチングムラと同程度になるまで IIF浸漬エッチングをおこない、加工変質

層を完全に除去した。そして、粒径 0.19 μmの Ce02ス ラリーとポリウレタンパッ
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ドを用いた 1次研磨により表面粗さを 0.39 11m rlnsま で改善し、ダメージフリーな

合成石英基板を用意した。NC‐LWEプロセスにより、100× 20-2の有効ミラー領
域を有する薄型楕円面ミラー基板を作製した。その結果、形状誤差 0.43 1tm p‐ V、 表

面粗さ 1.17 nln msを得た。この結果から、非接触カロエ法によリミリメータ厚さの

合成石英基板の形状創成加工をおこなった際のカロエ変質層による残留応力の影響

を明らかにした。また、非接触カロエ法によるミリメータ厚さの基板の高精度形状創

成に関する知見を得た。

(2)粒径 0.19 μmの Ce02ス ラリーと硬質のポリウレタンパッドを用いた 2次研磨、軟

質のポリウレタンパッドを用いた 3次研磨により各空間周波数粗さ成分を除去す

ることで、3次研磨後の基板中心部における表面粗さとして 0.163 111m rlnsを 達成し

た。

(3)作製したミラー基板に z=3の NiC/Tiス ーパーミラーを成膜した。片面に成膜をお

こなつた場合、その圧縮膜応力(GPaレベル)により最大 60 μm p‐v程度の変形が予

測された。この対策として基板両面への成膜をおこない、膜応力を相殺することで

成膜後の形状誤差として 0.96 μm p=vを得た。この結果から、両面成膜による膜応

力の相殺、基板の変形防止に関する知見を得た。

(4)MINE2にて反射特:性評価を行つた結果、設計通り″=3まで連続して高い反射率を

有し、正確な膜厚分布であることを確認した。臨界角付近での反射率として 90%を

達成した。

(5)CHOPに て集光実験をおこなつた結果、集光幅 0.16 mmの サブミリメータレベルの

集光に成功し、未集光に比べ 12倍のゲインを達成した。

(6)大強度中性子ビーム集光実現のため、lllllm厚さの楕円面ミラー基板を多重配置し

た小型大開日集光デバイスを開発した。各ミラーの長さを 10011m、 ミラ=厚
さ 1

11mと して4枚垂直方向に多重配置した一次元集光用縮小光学系ミラーデバイスを

設計した。

(7)光線追跡シミュレーションによリミラすのアライメント誤差が集光幅に及ぼす影

響を評価し、集光幅 0.3mmを達成するために必要なアライメント精度を算出した。

その結果、各ミラーの相対的な許容入射角誤差は■0.003°以内であることがわかつ

た。

(8)算出したアライメント精度を達成するためのミラー基板保持機構を設計した。設計

した保持具は4枚の各ミラーを3点支持で保持する機構を有し、高い測定再現性が

見込まれる。また、各支持点の高さを l llm程度の分解能で制御する機構を有する

ため、様々な光学設計のミラーデバイスに対応可能である:NC‐LWEによる決定論

的形状創成加工においては、ミラーの形状計測と集光実験時の保持姿勢を同じに保

つ必要がある。ミリメァタ厚さ基板の形状創成においては、開発した保持機構を用

いて重力によるたわみも含んだ形状を計測する。NC¨LWEによる修正加工後、保持
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機構に置き直すことで重力によるたわみを再現し、理想通りの形状を達成できる。

(9)集光デバイスに用いるミラーを作製し、計測した各ミラー形状を考慮した光線追跡

シミュレーションをおこなうことで、集光デバイスによつて得られる集光幅を算出

した。集光半値幅は 0.273 nlmで あつた。集光デバイスの集光実験をおこなつた結

果、全ミラーにおいて集光幅 0.28111mを 達成した。
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第 5章 集光デバイスの中性子計測技術への適用
5.1諸言

前章までで、非球面スーパーミラーの作製プロセスならびに本プロセスで作製した長

尺ミラー、多重ミラーによる 1次元集光結果について述べた。本章では、集光デバイス

を既存の中性子計測技術へ適用するにあたり、作製した作り込み非球面スーパーミラー

を用いて即発γ線分析、小角散乱実験をおこなう。また集光型小角散乱実験や位置分解

型即発γ線分析、高温高圧実験におけるサンプルヘの微小集光においては中性子ビーム

を 2次元集光することが求められる。長さ4001111nと 長さ 100 mmの 楕円面ミラーをKB

配置した 2次元集光デバイスを開発し、集光特性を評価する。

5.2即発γ線分析への適用

即発γ線分析は、測定試料に中性子ビームを照射した際、測定試料中の原子核が中性

子を捕獲し中性子過剰の不安定核種になつた瞬間 10・
4秒
という極短時間に発するγ線

のエネルギー、強度を測定し、元素分析をおこなう手法である。即発γ線のエネルギー

は原子核によつて固有であり、エネルギー、強度を分析することで測定試料の元素分析

を定量的におこなうことができる。即発γ線分析には、物質中の透過力が大きい中性子

とγ線を使用するため、蛍光 X線分析や他の非破壊分析法と比較して、マ トリックス
の影響が少なく、試料のバルク分析をすることができる。さらに、即発γ線分析は他の

方法では困難な H、 B、 N、 S、 Si等 の軽元素の分析に有効であり、試料の誘導放射能が

無視できるほど少ない。これらの特徴から、考古学資料や古い美術品のように貴重な試

料の分析および隕石、岩石、環境試料等のように分解が困難な試料の分析に有効である。

Beam Hatch

Nさ utron〔 BeaT~~~~~~~｀1

Ge Detector

(a)ハ ッチ内からのγ線

Neutron

Ge Detector~~~~~~~~―

だfttlコ
(b)ス リットからのγ線

Sample

図 5.1位置分解能型即発γ線分析におけるバックグラウンドノイズ
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既存の即発ガンマ線分析においては、高い S/N比を有した分析をおこなうため、原子

炉上流において測定試料全体に中性子ビームを照射して、シグナルの強度を高めている

[1-4]。 また同時に装置を完全に遮蔽し、周囲からのノイズ除去をおこなっている。

位置分解能型即発γ線分析を実現することで、測定試料の元素マッピングが可能とな

り、中性子を用いた計測技術が大きく飛躍する一歩となる。位置分解型即発γ線分析に

おいては、図 5.1に示すように実験ハッチ内からのバックグラウンドノイズ、試料直前

にスリットを設置した際のスリットからのバックグラウンドノイズを低減する必要が

ある。そこで、集光デバイスの即発ガンマ線分析への適用を検討する。図 5.2に示すよ

うに、集光デバイスにより、高強度で中性子ビームを集光し、測定試料にのみ照射する

ことで高い S/N比、高い位置分解能をもつた即発ガンマ線分析が可能となる。

J‐PARCの 中性子源特性試験装置 NeuttOn Beam― line for Observa● on and Research
Usc(NOBORU)にて、中性子ビームを用いた集光性能を評価した。図 5.3に光学系を示

す。長さ400111mの NiC/Tiのスーパーミラー (“=3)を用いて、集光ビームを高エネル

ギーのγ線を含むダイレクトビームから外れるように反射させて実験をおこなった。水

平方向の集光をおこなう集光ミラーには、第 3章で作製・評価した長さ400 mmの楕円

面スーパーミラーを用いた。表 5.1に集光ミラーの性能についてまとめる。垂直方向に

関しては、スリットによるコリメー トによリビームを整形する。スリット 1か ら 2100

nlmの位置に測定試料を設置し、スリット1の水平方向サイズは 0.5 nlm、 垂直方向サイ

ズは l IIIIIn、 スリット2の垂直方向サイズを 0.43 nlmと して、測定試料位置にて水平方

向 0.5111m、 垂直方向 lmmの ビーム径となるようビームを整形する。今回、測定試料に
は 100× 100× l mm3のカ ドミニウムの板材を用いた。検出器として、グルマニウム検

出器を用いた。表 5.2に検出器の性能を示す。本光学系により、集光点に設置したカ ド

ミウムに中性子ビームを照射し、試料直下に設置したゲルマニウム検出器により、即発

γ線分析をおこなった。

Neutron Beam

Focusing Mirror Ge Detector硼

図 5.2集光ミラーを用いた位置分解型即発γ線分析
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Focused Beam
400 mm-long Focusing mirror
DenectiOn Mirror

SI忙-1(0.5mm)

1050 rnm

(→ TOPVEW

1500 rnm

Direct Beam

SI忙-1(1.Omm) stit-2(or43 
'fRr3'"*

Ge Detector

(b)SDE VIEW

図 5.3光学系

表 5.1集光ミラーの性能

焦点距離スmm)

楕円パラメータ (mo
縮小倍率

設計″値

ミラー有効領域(mm2)

形状誤差(牌lp―V)

中性子反射率

1050

α=1050.31 b=25.66

1

4

400 × 50

0.39

臨界角で約 70%

表 5.2ゲルマニウム検出器の性能

形式

効率(%)

エネルギー分解能∈evL

N型ゲルマニウム検出器

15(at l.33 MeVJ

l.9(at l.33 Meヽ今
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その結果、図 5.4に示す測定結果を得た。558 keVの位置に Cd由来のスペクトルが観

測される。集光デバイスを適用することで、特別な遮薇なしに S/N比の高いスペクトル

を得ることに成功した。478 keV、 522 keVにおけるピークはそれぞれ 10B(n,α )、 消滅γ

線に由来するものである。スリットによるコリメー トのみで本実験を再現しようとした

際、測定試料直前にスリットを設置するとスリットからの即発γ線が大きなバックグラ

ウンドノイズとなる。また測定試料からスリットを十分に離して照射する場合には、ビ

ームの発散が大きいため測定試料でのビームサイズよりもさらに小さなスリットサイ

ズが必要となり、十分なビーム強度を得ることは難しい。今回実験をおこなったビーム

ラインNOBORUは、中性子源の特性評価用のビームポー トであるため、即発γ線の測
定に適した遮蔽がされておらず、ビームハッチ内の定盤、ビームハッチの壁面等はバッ

クグラウンドノイズの発生原因となる鉄系材料が使われているため、即発γ線分析の測

定環境として不適である。しかしながら、今回の優位な測定結果が得られたのは、微小

集光ビームを用いることで測定試料のみにビームを照射し、浪1定試料位置での単位面積

当たりのビーム強度を高め、測定試料付近にスリットを設置しないことでバックグラウ

ンドノイズを低下させることができたことに起因する。

この結果から、集光デバイスによる微小集光ビームを用いることで高い位置分解能を

もつて即発γ線分析をおこない、測定試料を走査することで元素マッピングヘの応用が

期待される。また今回は 1次元の集光のみであつたが、2次元集光をおこなうことで単

位面積当たりのビーム強度を高め、さらなる S/N比の向上が見込まれる。
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O Cd   。。
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(a)全エネルギー領域           (b)cdス ペクトル
図 5.4即発ガンマ線分析結果
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5.3小角散乱実験への適用

集光デバイスの小角散乱実験への適用を検討する。小角散乱実験はビームを測定試料

に照射し、その後ろに設置した 2次元検出器を用いて回折パタ‐ンを取得し、測定試料

中の構造体の形状、サイズを解析する手法である。X線と比較し、中性子の入射強度は

弱いため、中性子小角散乱実験ではこれを補 うために試料を大きくし、必要な分解能を

得るため散乱距離を長く、かつ検出器を大きくする必要がある[5]。 集光デバイスを小

角散乱実験に適用することで、ダイレクトビームを微小化し、より小角側の散乱成分を

取得することが可能になる。また、ワーキングディスタンスを短縮することで、装置の

小型化をおこなうことができる。さらに、高強度の中性子ビームを用いることで測定時

間の大幅な短縮が見込まれる。原研の鈴木らは、物質レンズおよび磁気レンズの 2つの

中性子集光技術を活用することでダイレクトビームの拡がりを抑え、この集光素子を組

み込んだ装置の小角分解能を 0.002 nln‐
1程
度へと大幅に向上させ、測定可能なスケール

範囲を大幅に広げることに成功している[6‐9]。

J‐PARCの NOBORUに て、前節と同様に表 5.1に示す長さが 4001111mの 楕円面ミラー

により水平方向の 1次元集光をおこない、垂直方向に関しては、スリットによるコリメ

ー トによリビームを整形した。仮光源位置に設置したスリット 1の水平方向サイズは

0.51111n、 垂直方向サイズは l IIm、 スリット1か ら 1700 mmの位置に設置したスリット

2の垂直方向サイズを 0.24111111nと して、測定試料位置にて水平方向 0.5111m、 垂直方向 1

11111mの ビーム径となるようビームを整形した。また、スリット2から200111mの位置に

測定試料を設置し、測定試料から600 mmの位置に検出器を設置した。前章までで集光

ビームの評価に使用していた中性子イメージングプレー トは、分解能が 50岬 と他の検

出器と比較して非常に高く、データの解析も簡便でわかりやすいが、積分型の中性子検

出器であり、測定データには各中性子のエネルギー (波長)の情報は含まれない。J‐PARC

等のパルス中性子源においては、中性子飛行時間法を用いてエネルギー毎にデータを解

析することで効率的かつ高精度な実験ができる。今回の実験では、検出器としてシンチ

レータと光電子増倍管(PMT:PhdOmultiplier Tube)を 組み合わせた抵抗分割型 PMT2次元

検出器を用いる。用いた検出器の性能を表 5.3に示す。また本検出器を用いて、測定試

料を設置しないダイレクトビームと測定試料を設置した際のビームを中性子飛行時間、

波長に関して比較した。測定試料としてt試料サイズ 20× 20× l lllm3の Fc‐0.6at.%Cu

(99.998%の高純度鉄を溶体化処理後に急冷し銅原子を一様に分散させたもの)を用いる。

表 5.3抵抗分割型 PMT2次元検出器の性能

シンチレータ

測定領域

分解能

ZnS(Ag)/B203

φ3inch

O.3mm
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Detector

400 mm-long Focusing mirror

Deflection mirror

Slit-1(0.5mm)

550 rrlrln 500 rnm 1050 rnrn
Direct Beam

1500 rnm mm 600 mm
Slit-1(1.0 mm) Slit… 2(0.24 )

(b)SIDE VIEW

図 5.5光学系

図 5.6にダイレクトビーム、図 5.7に測定試料を設置した場合のビームプロファイル

を示す。測定試料を設置することで、小角散乱によリビームプロファイルが拡がってい

ることが確認できる。図 5.8に水平方向のビームプロファイルの中央断面を示す。横軸

は散乱ベクトル タ である。一般に、ダイレクトビームよりも小角散乱後のビーム強度

が強くなる o値 がその測定系の 2の 検出限界とされる。通常の中性子小角散乱実験
用ビームラインでは、測定試料‐検出器間距離を長くとることで %の検出限界を上げて
いる。既存の小角散乱装置における測定試料‐検出器間距離は、JRR‐3Mの小角散乱装置
SANS¨Uで 16m(Q―rangC 4× 10-4A・_o.35A4)、 Lauc‐Langevin研究所の小角散乱装置
Dllで 40m(Q‐range 3× 10‐4A-1_lA-1)で ある。

以上の結果から、集光デバイスによる微小集光ビームならびに抵抗分害1型 PMT2次元
検出器を用いることで、ワーキングディスタンスが 60011mと いう大変コンパクトな光

学系で小角散乱実験をおこなうことに成功した。今後、さらなる微小集光、2次元集光

をおこなうことで、スリットによるコリメー トでは、測定不可能な low‐Q側のブラッ
グエッジの測定、測定時間の大幅な短縮が見込まれる。

(a)TOP VIEW
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(a)線形表示

図 5.6

(b)対数表示

ダイレクトビームプロファイル

(b)対数表示

図 5.7 SANSビームプロファイル
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図 5.8水平方向中央断面 SANSプロファイル

(a)線形表示

―-0-― Direct Beam

― O― SANS
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5.4 KB配置による2次元集光デバイスの開発

前節までで、即発γ線分析、小角散乱実験への集光デバイスの適用について述べた。

それぞれの測定において、位置敏感型即発γ線分析、集光型小角散乱実験への応用のた

めには、2次元微小集光の実現が求められる。また高温高圧実験のように測定試料の近

くにスリットが設置できない計測装置においては、2次元集光が必須となる。

2次元集光デバイスとして、1次元の楕円面または放物面ミラーを用いて、水平方向、

垂直方向それぞれを 1枚のミラーで集光する Kirkpatl・ ick―Bacz(KB)配置による集光デバ

イスが広く知られている。[10]

今回、J¨PARCの NOBORUにて、前節の即発γ線分析と同様に表 5.1に示す長さ400
nlmの楕円面ミラーにより水平方向を集光し、新たに作製した長さ 100111mの楕円面ス

ーパーミラーにより垂直方向を集光し、集光特性を評価する。設計した光学系を図 5.9、

各パラメータを表 5.4に示す。本光学系は、仮光源位置に設置したスリット1の水平方

向サイズは 0.5111m、 垂直方向サイズは l llrmで あり、同じ焦点をもつた 2枚の楕円面ミ

ラーにより集光点にて0.5× 0.5111m2の 2次元集光する。集光実験のレイアウト写真を

図 5.10に示す。

Imaging

Focused Beam
400 mm-long Focusing mirror
Detteξ

l:l‖[1¬

550 rnm 500 rTnm 1050 rnm
Direct Beam

(b)SIDE VIEW

図 5.9光学系
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(a)TOP VIEW

Slit-1(1.0 mm)
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図 5.Hに集光点位置における集光ビームのイメージングプレー ト像、図 5.12に 中央

断面プロファイルを示す。2次元集光において、集光径 0.5× 0.511m2を 達成 した。イメ

ージングプレー トを用いて集光プロファイルを評価するため、集光ビームをγ線が含ま

れたダイレクトビームから逸らすために設置した平板スーパーミラーによる反射が強

度低下の一因となっている。その結果、全体にノイズが多く含まれたビームプロファイ

ルとなった。このノイズはγ線に起因するものであると考えられ、時間積分型の検出器

であるイメージングプレー トを用いる場合避けられない。実際の測定に応用する際は時

間微分型の検出器を用いて中性子飛行時間法を用いてエネルギー毎にデータを解析す

ることでノイズとなるγ線と中性子ビームとを分離することができる。

以上の結果から、第 3章で述べたミラー作製プロセスにより作製した楕円面スーパー

ミラーをKB配置することにより、集光径 0.5× 0.5 mm2の 2次元集光を実現した。各ビ

ームラインでの測定に最適な集光ミラーを設計 。作製することで、測定の位置分解能、

S/N比の大幅な向上、測定時間の大幅な短縮が見込まれる。
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図 5.122次元集光プロファイル断面

図 5.10集光実験のレイアウト 図 5.H2次元集光プロファイル
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表 5.4集光実験パラメータ

ビームライン

仮光源―集光点(IIIm)

水平方向集光用ミラー長さ(側o
垂直方向集光用ミラー長さ (lllm)

仮光源水平方向サイズ(側o
仮光源垂直方向サイズ(側o
水平方向集光用縮小倍率

垂直方向集光用縮小倍率

NOBORU

2100

400

100

0.5

1

1

0.45

(2)

(3)

5.5結言

第 5章では、作製した各ミラーデバイスを位置分解型即発γ線分析、集光型小角散乱

実験へ適用し、楕円面ミラーをKB配置した 2次元集光デバイスを開発した。以下に本
章で得られた結果と知見をまとめる。

長さ400 mmの楕円面スーパーミラーにより集光した中性子ビームを用いて、位置

分解型即発γ線分析を検討した。集光′点位置にカドミウムの試料を設置し、試料直

下にグルマニウム検出器を置いて即発γ線分析をおこなった。中性子ビームを 0.5

×0.5 mm2に集光し、大強度かつ S/Nの高い高品位なビームを形成することで、特

別な遮薇をせず即発ν線の測定に成功した。

長さ400 mmの楕円面スーパーミラこにより集光した中性子ビームを用いて、集光

型小角散乱実験を検討した。集光ミラーと集光点の間に Fe¨0.6at.%Cuの サンプルを

設置し、小角散乱実験をおこなった。その結果、小角散乱による明確なブラッグエ

ッジを確認することができた。

長さ400 mmな らびに 100 mmの楕円面スーパーミラァをKB配置することによ
り、BL10にて 2次元集光実験をおこなった。その結果、0。5× 0.5 mm2の集光径

を達成し、開発した作り込みミラー作製プロセスにより作製した楕円面スーパーミ

ラーをKB配置することによる2次元集光デバイスを実現した。
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第 6章 総括

本研究では、従来の研削技術、非接触の化学的カロエ法であるローカルウエットエッチ

ング(LWE:Local Wet Etching)法 による形状創成技術とイオンビームスパッタ成膜によ

る多層膜成膜技術を組み合わせた高能率かつ高精度な非球面スーパーミラー作製プロ

セスを開発した。また作り込み非球面スーパーミラーを適用した中性子集光デバイスを

開発し、サブミリメー トルレベルの微小集光技術を確立した。

第 1章では本論文の背景及び目的について述べた。

第 2章では、L剛 の加工原理ならびに加エノズルの滞在時間制御による形状修正加
工理論について述べた。また HFを用いた石英ガラスの加工特性について述べ、共沸濃

度の HFを用いた形状創成について検討した。以下に本章で得られた結果と知見をまと

める。

HFを用いた合成石英ガラスの LWE加工では、吸引により気化したエッチャント
による加工痕周辺部の表面粗さ悪化を防ぐことができ、未加工面と比べて表面粗さ

を維持することのできるカロエ法であるといえる。

Lい電 は化学反応を利用した非接触加工であり、機械加工に見られる母性原理によ

るカロエ精度の悪化などがない。また、エッチャントの組成やノズルの径を変えるこ

とで高い体積カロエ速度が得られる。

NC‐鰤 電 による形状創成理論について述べた。形状計測に用いたレーザーオー ト

フォーカス式二次元形状測定器の測定再現性について検討 し、0.5 mmピ ッチで

100× 100 mm2の領域を 1回測定する際に要する2時間 40分を暖機運転時間とし、

未カロエ部分の任意の 3点で平面補正をおこなうことで、100× 100 mm2の領域を

loo nm p‐ v以下の測定再現`性をもつて測定可能であることがわかつた。

5軸制御 LWE装置を設計し、大阪大学大学院工学研究科附属超精密科学研究セン

ターのウル トラクリーン実験施設内に設置した。エッチャント温度を白金演1温抵抗

体により測定し、恒温槽 と熱交換器を用いてフィー ドバ ックすることで 25±

0.15° Cに制御できることを示した。

加工量の走査速度依存性に関して、PCVMと の比較をおこなった。PCVMではプ
ラズマからの熱流入により基板表面の温度が上昇するため、合成石英ガラスのよう

に熱伝導率の低い材料をカロエした場合、走査速度と加工速度とは非線形な関係とな

り、カロエの制御性が低下する。それに対し、LⅥ電 はエッチャント温度の制御が非

常に容易で、常温付近に設定することにより走査速度と加工速度は線形な関係を有

９

“

(3)

(の

(5)
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(6)

(7)

(8)

(9)

第 6章 総括

することがわかった。このことより、LWEに よる形状創成においては、材料の熱
伝導率に起因するカロエ精度の悪化がないことが確認された。

HF濃度と加工量の関係では、HF濃度と単位加工深さの関係は非線形になること
がわかつた。また、初期加工 HF濃度を20 wt%に設定し、カロエの安定性を考えた
場合、加工速度を 1%以内で安定化させるためには、HF濃度を±0。 11%以内に維
持する必要があることがわかった。

HF温度と加工量の関係では、エッチャントの温度と加工速度は指数関数的な関係
にあり、アレニウスプロットよりLWEの加工は単純に化学反応だけによるもので
あることが確認された。さらに初期カロエHF温度を25℃に設定し、加工の安定性
を考えた場合、体積加工速度を 1%以内で安定化させるためには、HF温度を±
0.18℃以内に維持する必要があることがわかった。

HF水溶液には共沸濃度が存在する。共沸濃度の HF溶液を用いて等速面加工をお
こない、長時間のカロエ安定性について評価した結果、12時間で 0.5%以下のカロエ量

の変動であり、非常に安定した体積加工速度で長時間加工できることがわかった。

この結果は、長時間の形状修正カロエにおいてもトライアンドエラーなしに目的形状
への形状修正が決定論的に可能であることを示している。

L¬電 はエッチャントを循環し、基板表面上に高い流速をもつて接触し、副生成物

が滞留することなくエッチング反応が進行することで、表面粗さの悪化は最小限に

抑えられ、浸漬エッチングでは得られない優れた表面粗さを得ることができること

がわかつた。また LWE加工後、目的の表面粗さを実現するための研磨工程を導入
する際、非常に少ない加工量で目的の表面粗さを実現できることが示唆された。

第 3章では、大強度の中性子ビーム集光のための大面積ミラー作製に向けて、精密研

削、HF浸漬、NC=LWE、 低圧研磨、イオンビームスパッタ成膜を組み合わせた高能率
かつ高精度な 1次元楕円筒面スーパーミラー作製プロセスを開発した。開発したミラー

作製プロセスにより、長さが 400 mmの長尺楕円筒面スーパーミラーを試作した。作
製したミラーの中性子反射率ならびに中性子集光特性を評価した。以下に本章で得られ

た結果と知見をまとめる。

J‐PARC MLFの ビームラインBL10(NOBORlのにて 1次元集光実験をおこなうベ

く、長さが 400 mmの長尺楕円筒面スーパーミラーを設計した。焦点距離 1050 mm、

等倍の光学系で、ミラーの最大深さは約 470 μmである。
合成石英製ミラー基板の粗加工に精密研削を適用し、マイクロメー トルレベルでの

形状膚J成をおこなった。#325、 #1200、 #3000の レジンボンドのダイヤモンドホイ
ールを順に用いて粗加工をおこなった。精密研削後、加工変質層除去をおこなわず

にイオンビームスパッタ成膜をおこなった場合、基板表面で破砕剥離する現象を確

■
■
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認した。イオンビームスパッタ成膜によリスーパーミラーの成膜をおこならた場合、

多層膜には GPaレベルの膜応力が導入されるもカロエ変質層部分がこの膜応力に耐

え切れず、破砕剥離が起こつたと推察される。よつて、精密研削後、HF浸漬にて

200 μmエ ッチングすることで加工変質層を完全に表出させ、1次研磨により表面

粗さを低減することで完全にダメージフリーのミラー基板を作製することに成功

した。1次研磨後の形状誤差は 2.82 μm p‐ vであつたo

NC‐LWEによつて形状修正加工をおこなつた。その結果、形状誤差 0。 34 μm p‐v

を達成して大面積かつ曲率が大きな試料に対しても決定論的かつダメージフリーに

サブマイクロメートルレベルの形状創成に成功した。

形状精度を悪化させることなくNC‐m電 後の表面粗さを改善するため、小径のポ
リウレタンパッドを用いた低圧研磨プロセスを適用した。硬質の研磨パッドを用い

ることで、LⅥ嘔 で導入 されたツールマーク等の Low Spatial Frequency

RoughnessCSFDの除去を検討した。その結果、パッド形状が表面粗さの凹凸に

倣うことなく0.lmm以上の空間周波数粗さ成分を完全に除去できた。軟質の研磨
パッドを用いることで、Mid Spatial Frequency Roughnё sslyISFD、 High Spatial

Frequency Roughness(HSFR)の 除去をおこない、ミラー中心部 64×481m2におけ

る表面粗さとして 0.117 nm rmsを達成した。さらに3次研磨後の形状誤差は 0.39

μm p‐Vであり、NC‐躙 電 によリサブマイクロメー トルレベルの形状精度で作製し

たミラー形状を悪化させることなく、表面粗さを改善することに成功した。

日本原子力研究開発機構 J‐PARCセンターが開発したイオンビームスパッタ成膜

装置を用いた〃=4の NiC/Tiス ーパーミラァの成膜を検討した。ミラー基板をダメ

ージフリーなカロエプロセスで作製した結果、大面積かつ由率が大きな非球面ミラー

基板に関して成膜領域全体において剥離のない成膜に成功した。

J‐PARC MLFの ビームラインBL10に て、集光特性を評価した。片方の焦点に仮

光源となるスリットを0.lmmのサイズにして設置した。ダイレクトビームから集

光ビームを分離するため、集光ミラーの上流に平板スーパーミラーを設置した。も

う一方の焦点である集光点位置にイメージングプレートを設置し、未集光ビームな

らびに集光ビームのビームプロファイルを測定した。その結果、集光ビームは未集

光ビームと比較してピーク強度で 52倍の集光ゲインを得ることに成功した。

JRR‐3Mの ビームライン CHOPにて、ナイフエッジスキャンによる集光幅の評価

をおこなった。集光点位置で得られたビームプロファイルを誤差関数でフィッティ

ングして求めた半値幅は 0.128 mmで あつた。本集光ミラーを用いることで、位置

分解型即発γ線分析における位置分解能の向上や高温高圧実験における微小サン

プル人の集光等、既存の中性子計測技術への応用が期待される。

第 4章では、厚さが l lllmの楕円面ミラー基板を多重配置した小型大開口集光デバイ

(5)

(6)

(7)
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スの開発について述べた。大強度の中性子ビーム集光を実現する手段として、ミラ‐の

大面積化とミラーの多重化が挙げられる。ミラーの多重化においては、基板の厚さ部分

における吸収損失を極力抑えるためミリメータ厚の楕円面ミラーを高精度に作製する

必要がある。工具の位置制御によつて形状創成をおこなう通常の機械加工では固定時の

変形、カロエ圧力による変形、スプリングバック等によリミリメータ厚さの基板をサブマ

イクロメー トルレベルの形状精度で加工することは大変困難である。それに対して、カロ

エ圧力のかからない非接触無歪加工である NC…LWE法を適用することで、ミリメータ
厚さの基板においてもサブマイクロメートルレベルの形状精度で加工することが可能

である。以下に、1.511m厚 さミラーの先行試作結果、多重ミラーデバイス作製のため

ミラー保持機構の開発、多重化に用いる4枚の lmm厚さ楕円1面ミ:ラーの作製、集光デ
バイスの中性子集光特性評価と得られた知見をまとめる。   |‐

厚さが 1.5111mの 合成石英基板を用いて楕円面スーパーミラ■の試作をおこなつた。

NC―LWEで ミリメータ厚さの基板を加工する際、前加工で導入された加工変質層部
分での残留応力が問題となる。NC‐LWEによつて前加工で導入された加工変質層を
除去した際、加工変質層部分で残留応力が解放されて lo,loo‖mp―Vオーダの基板

の変形が生じる。ダメージフリーの基板を用意するため、残留応力除去による変形

量がエッチングムラと同程度になるまで IIF浸漬エッチングをおこない、加工変質

層を完全に除去した。そして、粒径 0.19 μmの Ce02ス フリァとポリウレタンパッ
ドを用いた 1次研磨により表面粗さを 0.39 1111n rlnsま で改善しくダメージフリ■.な '

合成石英基板を用意した。NC‐LWEプロセスにより、100× 20-2の有効ミラ■領
域を有する薄型楕円面ミラー基板を作製した。その結果(‐形状課差 0.43 μm p払 表‐

面粗さ 1.17 11m rlnsを 得た。この結果から、非接触加工法によリミリメータ厚さの

合成石英基板の形状創成加工をおこなった際の加工変質層による残留応力の影響

を明らかにした。また、非接触加工法によるミリメータ厚きめ基板の高精度形状創

成に関する知見を得た。

粒径 0.19 1Lmの Ce02ス ラリーと硬質のポリウレタンパッドを用いた 2次研磨、軟

質のポリウレタンパッドを用いた 3次研磨により各空間周波数粗さ成分を除去す
ることで、3次研磨後の基板中心部における表面粗さとして 0.1 63 111m rlnsを 達成し

た。

作製したミラー基板に″=3の NiC/Tiス ーパーミラーを成膜した。片面に成膜をお

こなった場合、その圧縮膜応力(GPaレベル)に より最大 60 μm p‐v程度の変形が予

測された。この対策として基板両面への成膜をおこない、膜応力を相殺することで

成膜後の形状誤差として 0.96四Lp―vを得た。この結果から、両面成膜による膜応

力の相殺、基板の変形防止に関する知見を得た。

MINE2に て反射特性評価を行つた結果、設計通り
“
=3まで連続して高い反射率を

(2)

(3)

(4)
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有し、正確な膜厚分布であることを確認した。臨界角付近での反射率として 9o%を

達成した。

(5)CHOPに て集光実験をおこなつた結果、集光幅 0.16 mmの サブミリメータレベルの

集光に成功し、未集光に比べ 12倍のゲインを達成した。

(6)大強度中性子ビーム集光実現のため、lnlm厚さの楕円面ミラー基板を多重配置し

た小型大開口集光デバイスを開発した。各ミラーの長さを 100111m、 ミラー厚さ 1

111mと して4枚垂直方向に多重配置した一次元集光用縮小光学系ミラーデバイスを

設計した。

(7)光線追跡シミュレーションによリミラーのアライメント誤差が集光幅に及ぼす影

響を評価し、集光幅 0.3mmを達成するために必要なアライメント精度を算出した。

その結果、各ミラーの相対的な許容入射角誤差は■0.003°以内であることがわかつ

た。

(8)算出したアライメント精度を達成するためのミラー基板保持機構を設計した。設計

した保持具は4枚の各ミラーを3点支持で保持する機構を有し、高い測定再現性が

見込まれる。また、各支持点の高さを 1岬 程度の分解能で制御する機構を有する

ため、様々な光学設計のミラーデバイスに対応可能である。NC‐LWEによる決定論

的形状創成加工においては、ミラーの形状計測と集光実験時の保持姿勢を同じに保

つ必要がある。ミリメータ厚さ基板の形状創成においては、開発した保持機構を用

いて重力によるたわみも含んだ形状を計測する。NC‐LWEに よる修正加工後、保持

機構に置き直すことで重力によるたわみを再現し、理想通りの形状を達成できる。

(9)集光デバイスに用いるミラーを作製し、計測した各ミラー形状を考慮した光線追跡

シミュレーションをおこなうことで、集光デバイスによつて得られる集光幅を算出

した。集光半値幅は 0.273 nlmで あつた。集光デバイスの集光実験をおこなつた結

果、全ミラーにおいて集光幅 0.28111mを達成した。

第 5章では、作製した各ミラーデバイスを位置分解型即発γ線分析、集光型小角散乱

実験へ適用し、楕円面ミラーをKB配置した 2次元集光デバイスを開発した。以下に本

章で得られた結果と知見をまとめる。

長さ400 mmの楕円面スーパーミラーにより集光した中性子ビームを用いて、位置

分解型即発γ線分析を検討した。集光′点位置にカドミウムの試料を設置し、試料直

下にゲルマニウム検出器を置いて即発γ線分析をおこなった。中性子ビームを 0.5

×0.5 mm2に集光し、大強度かつ S/Nの高い高品位なビームを形成することで、特

別な遮薇をせず即発γ線の測定に成功した。

長さ400 mmの楕円面スーパーミラーにより集光した中性子ビームを用いて、集光

型小角散乱実験を検討した。集光ミラーと集光点の間に Fc‐ 0.6江.%Cuのサンプルを

(1)
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設置し、小角散乱実験をおこなった。その結果、小角散乱による明確なブラッグエ

ッジを確認することができた。

(3)長さ400 mmな らびに 100 mmの楕円面スーパーミラーをKB配置することによ
り、BL10にて2次元集光実験をおこなった。その結果、0.5× 0.5 mm2の集光径
を達成し、開発した作り込みミラー作製プロセスにより作製した楕円面スーパーミ

ラーをKB配置することによる2次元集光デバイスを実現した。

本研究では、中性子集光用非球面スーパーミラーを高能率に作製するプロセスを開発

した。本プロセスでは、精密研削、数値制御ローカルウェットエッチング、小径パッド

による低圧研磨によるミラー基板作製技術とイオンビームスパッタ成膜による多層膜

成膜技術を組み合わせることで、サブマイクロメー トルレベルの形状精度、サブナノメ

ー トルレベルの表面粗さを有しながらも大面積かつ大きな曲率の非球面スーパーミラ

ーを非常に高能率に作製することができる。また本プロセスはダメージフリーな加エプ

ロセスであり、従来の機械加工では困難なミリメータ厚さの基板においても、サブマイ

クロメー トルレベルの形状精度で作製可能である。lmm厚楕円面ミラー基板を多重配
置することで、開発が待ち望まれていた小型大開口集光デバイスを実現した。また、各

ミラーデバイスを集光型小角散乱実験、位置分解型即発ガンマ線分析への適用を検討し

た結果、高い S/N比での測定、位置分解能の高精度化、中性子ビームによるマイクロ

メー トルオーダーの構造解析の実現の可能性が示唆された。.

本研究で提案・開発したミラー作製プロセスならびに集光デバイスは、長期的な安定

性、アライメントの容易さからも、世界中の中性子ビームラインペの導入が可能であり、

中性子科学、ひいては物性研究の飛躍的な発展において大きな役割を果たすことが期待

される。
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6.永野幹典,山崎健太,田畑雄壮, 山村和也,市川豪、南雄人、駒宮幸男,重力場に
おける超冷中性子の量子状態観測のための高精度中性子拡大鏡の開発,2011年度精

密工学会秋季大会学術講演会講演論文集 (2011)481¨ 482.

7.永野幹典,山家史也,山村和也,山崎 大,丸山龍治,曽山和彦,中性子集光用ミラ
ー作製プロセスにおける合成石英製基板の表面粗さ評価,精密工学会 2011年度関

西地方定期学術講演会講演論文集 (2011)60-61.

【ベス トポスタープレゼンテーション賞】

8.永野幹典,山家史也,是津 信行,山村和也,山時大,丸山龍治,林田洋寿,曽山和
彦,多重配置した中性子集光用楕円面スーパーミラーデバイスの開発 ―ミリメータ

厚さの高精度楕円面スーパーミラーの作製‐,2011年度精密工学会春季大会学術講

演会講演論文集 (2011)501‐ 502.

9.永野幹典:山家史也,山村和也,山峙大,丸山龍治,林田洋寿,曽 山和彦,高性能大
面積楕円面スーパーミラーの開発,日 本中性子科学会第 10回年回講演概要集

(2010)99.

lo.永野幹典,山家史也,山村和也,山崎大,丸山龍治,林田洋寿,曽 山和彦,多重ミラ

ーシステム開発に向けた高精度薄型非球面スーパーミラーの作製,日 本中性子科

学会第 10回年回講演概要集 (2010)100.

11.永野幹典,山家史也,山崎健太,是津信行,山村和也,丸山龍治,山崎 大,曽山和

彦,中性子集光用大面積非球面ミラー作製プロセスの開発,2010年度精密工学会秋

季大会学術講演会講演論文集 (2010)725‐726.

12.永野幹典,山家史也,山崎健太,是津信行,山村和也,丸山龍治,山崎 大,曽山和

119



彦,中性子集光用高精度ミラー基板の高能率作製プロセスの開発,精密工学会 2010

年度関西地方定期学術講演会講演論文集(2010)78‐ 79.

【ベス トポスタープレゼンテーション賞】

13.永野幹典,山家史也,山本悠人,是津信行,山村和也,山崎 大,丸山龍治,曽山和
彦,中性子集光用楕円面スーパーミラーの作製と反射特性の評価,日 本中性子科学

会第 9回年回講演概要集 (2009)63.

14.永野幹典,山家史也,山本悠人,是津信行,山村和也,丸山龍治,山崎大,曽 山和彦,

数値制御ローカルウエットエッチング法による高精度光学素子の作製 ‐中性子集

光用ミラーの作製 第V報―, 2009年度精密工学会秋季大会学術講演会講演論文集
(2009)153… 154.

15。 永野幹典,高井宏之,是津信行,山村和也,丸山龍治,山崎大,曽山和彦,中性子
集光用楕円筒スーパーミラーの作製とその反射特性の評価,精密工学会 2009年度

関西地方定期学術講演会講演論文集(2009)59-60.

【ベストポスタープレゼンテーション賞】

16.永野幹典,高井宏之,是津信行,山村和也,丸山龍治,山崎大,曽山和彦,数値制御
ローカルウェット土ッチング法による高精度光学素子の作製 一中性子集光用楕円

面ミラーの作製 第Ⅳ報一,2009年度精密工学会春季大会学術講演会講演論文集
(2009)261…262.

17.永野幹典,高井宏之,山村和也,山峙 大,丸山龍治,曽 山和彦,数値制御ローカ
ルウェットエッチングによる中性子集光用楕円面ミラーの作製とその評価,日 本

中性子科学会第 8回年回講演概要集 (2008)86.

18.永野幹典,高井宏之,是津信行,山村和也,ロ ーカルウエットエッチングにより加
工した表面の評価,功口工後表面の表面粗さ悪化の原因解明‐,2008年度精密工学会
秋季大会学術講演会講演論文集 (2008)317‐ 318.

19.永野幹典,是津信行,山村和也,ロ ーカルウエットエッチングにより加工した表面
の評価功口工後残留物による表面粗さへの影響ち精密工学会 2008年度関西地方定期

学術講演会講演論文集 (2008)23‐ 24.

[招待講演 ]

1.永野幹典,中性子集光用非球面スーパーミラーデバイスの開発―J‐PARCにおける
2次元集光デバイス開発の現状―,MIEZE/N(DSE分 光器で目指すサイエンスV
(2012年 2月 28日 ,京都大学原子炉実験所)
2.永野幹典,中性子集光用非球面スーパーミラーデバイスの開発,「MIEZE/N(DSE
分光器で目指すサイエンスⅣ」 (2011年 2月 24日 ,京都大学原子炉実験所)
3.永野幹典、山村和也,中性子集光用高性能楕円面スーパーミラーデバイスの開発 ,
「中性子制御デバイスとその応用Ⅲ」(2010年 2月 4日 ,京都大学原子炉実験所)
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[国内学会 (筆頭以外)]

1.山崎健太,永野幹典,光嶋直樹,山村和也,丸山龍治,林田洋寿,山崎 大,曽山和
彦,中性子集光用回転楕円ミラーの作製 第Ⅳ報

二小径球面パッドを用いた形状修

正研磨における体積加工速度の安定化―,2012年度精密工学会秋季大会学術講演会

講演論文集(9.14@九州工業大学)(2012)409-410.

2.山家史也,永野幹典,山村和也,山峙大,丸山龍治,曽 山和彦, 中性子集光用楕円
面スーパーミラーデバイスの開発 ―ミラーの形状誤差が集光径に与える影響一 ,
20H年度精密工学会秋季大会学術講演会講演論文集 (2011)479¨ 480.

3.細 田真央,永野幹典,山本悠人,畑裕輝,山村和也,数値制御プラズマ CVMによる
ヨハンソン型 Si(Hl)二重湾曲分光結晶のダメージフリー加工 (第 6報)一ガス流体

解析を用いた表面粗さ生成要因の考察一,2011年度精密工学会秋季大会学術講演会

講演論文集 (2011)483-484.

4.丸山龍治,山崎大,岡安悟,武田全康,是津信行,永野幹典,山村和也,林田洋寿 ,
曽山和彦,Si界面層が FJGe中性子偏極ミラーの磁気特性に与える影響,日 本原子

力学会 2011年秋の大会(2011)131.

5.山崎健太,永野幹典,山家史也,山村和也,山崎大,丸山龍治,曽山和彦,中性子集
光用回転楕円ミラーの作製 ―高精度円筒基板作製プロセスの開発‐,精密工学会

2011年度関西地方定期学術講演会講演論文集 (2011)54‐ 55.

6.山家史也,永野幹典,山村和也,山崎大,丸山龍治,曽 山和彦,多重配置した中性子

集光用楕円面スーパーミラーデバイスの開発 ―多重化のためのミラー保持機構の

開発‐,精密工学会 20H年度関西地方定期学術講演会講演論文集 (2011)58-59.
7.細田真央,永野幹典,山本悠人,山村和也,数値制御プラズマ CVMに よるヨハン
ソン型 Si(111)二重湾曲分光結晶のダメージフリー加工 (第 5報)一 シール ドガスの

ガス種・流量の検討一,精密工学会 2011年度関西地方定期学術講演会講演論文集

(2011)62-63.

8.山家史也,永野幹典,是津信行,山崎 大,丸山龍治,林田洋寿,曽 山和彦,山村和
也,多重配置した中性子集光用楕円面スーパーミラーデバイスの開発 ―光線追跡シ

ミュレーションによるアライメント精度の検討,2011年度精密工学会春季大会学術

講演会講演論文集 (2011)503-504.

9.細田真央,永野幹典,是津信行,山村和也,島田尚一,谷日一雄,数値制御プラズマ

CVMによるヨハンソン型 Si(Hl)二重湾曲分光結晶のダメージフリーカロエ (第 4報 )
一表面粗さの生成要因に関する検討一,20H年度精密工学会春季大会学術講演会講

演論文集 (2011)505‐ 506.

10.山崎 健太,永野 幹典,山家 史也,是津 信行,山村 和也,丸山 龍治,山崎 大 ,

林田 洋寿,曽山 和彦,中性子集光用回転楕円ミラーの作製 一回転楕円基板の形

状創成と修正研磨一第Ⅱ報,精密工学会第 18回学生会員卒業研究発表講演会講演
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論文集 (2011)103-104.

山崎大,丸山龍治,林田洋寿,曽山和彦,永野幹典,山家史也,山村和也,高精度 1

次元楕円スーパーミラーによる自色中性子集光 (Ⅱ ),日本中性子科学会第 10回

年回講演概要集 (2010)95.

山崎大,丸山龍治,曽山和彦,永野幹典,山家史也,山村和也,高精度楕円スーパー

ミラーによる自色中性子集光 (ID,日 本物理学会秋季大会 (2010)24pWZ6.

山峙大,丸山龍治,林田洋寿,曽山和彦,永野幹典,山家史也,山村和也,大型中性

子集光スーパーミラーの開発;日本原子力学会 2010年秋の大会(2010)155.

山家史也,永野幹典,山崎健太,是津信行,山村和也,丸山龍治,山崎 大,曽 山和

彦,数値制御ローカルウエットエッチング法による中性子集光用楕円面ミラーの

作製 (第 8報)¨薄型多重ミラーシステム作製のためのダメージフリー加エプロセ
スの開発‐,2010年度精密工学会秋季大会学術講演会講演論文集 (2010)727¨728.

山崎健太,永野幹典,山家史也,是津信行,山村和也,丸山龍治,山崎 大,曽 山和

彦,中性子集光用回転楕円ミラーの作製 ‐回転体基板に対する研磨特性の評価 第
I報―,2010年度精密工学会秋季大会学術講演会講演論文集 (2010)729¨730.

山家史也,永野幹典,山崎健太,是津信行,山村和也,丸山龍治,山崎 大,曽 山和

彦,数値制御ローカルウエットエッチング法による中性子集光用楕円面ミラーの

作製 (第 7報 )…低圧均等研磨によるツールマーク除去における最適条件の検討―,
精密工学会 2010年度関西地方定期学術講演会講演論文集(2010)80-81.

山家史也,永野幹典,山本悠人,是津信行,山村和也,丸山龍治,山崎大,曽山和彦,

数値制御ローカルウエットエッチングによる中性子集光用楕円面ミラーの作製 (第

6報)― ミラー多重化のためのミリメァタ厚さ基板の高精度加エー,精密工学会第
17回学生会員卒業研究発表講演会講演論文集 (2010)19‐ 20.

曽山和彦,丸山龍治,山崎 大,永野幹典,山村和也,回転楕円スーパーミラーに
よる中性子収東デバイスの開発,日 本原子力学会 2009年秋の大会(2009)149.

山崎大,丸山龍治,曽山和彦,永野幹典,山村和也,高精度 1次元楕円スーパーミラ

ーによる自色中性子集光,日本中性子科学会第 9回年回講演概要集 (2009)91.

山峙大,丸山龍治,曽山和彦,永野幹典,山村和也,高精度楕円面上スーパーミラ
ーによる自色中性子集光,日本物理学会秋季大会(2009)27pYK¨ 7.

植田和晃,細田真央,永野幹典,是津信行,山村和也,数値制御ローカルウエット
エッチングによる SOI膜厚の均一化加工 (第二報),2009年度精密工学会秋季大会

学術講演会講演論文集 (2009)157-158.

植田和晃,三谷卓朗,永野幹典,是津信行, 山村和也,数値制御ローカルウエッ
トエッチングによる厚膜 SOI厚さの均一化 (第一報),精密工学会 2009年度関西
地方定期学術講演会講演論文集 (2009)55‐ 56.

山崎大,丸山龍治,曽山和彦,高井宏之,永野幹典,山村和也,高精度非球面基板上

12.

13.

14.

15.

16.

17.

22.

18.

19.

20.

21.

23.
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24.

25.

の高性能中性子スーパーミラーによる中性子集光と斜入射小角散乱,日 本物理学

会第 64回年次大会(2009)30メこ‐10・

植田和晃;2型堅型虹 是津信行,山村和也,前尾修司,島田尚一,宇高忠,谷ロー雄 ,

数値制御ローカルウエットエッチングによるヨハンソン型二重湾曲分光結晶のカロ

エ,2009年度精密工学会春季大会学術講演会講演論文集 (2009)265-266.

山崎大,丸山龍治,曽山和彦,高井宏之,永野幹典,山村和也,高精度非球面基板

上の高性能スーパーミラーによる中性子集光,日本中性子科学会第 8回年回講演概

要集 (2008)65.

曽山和彦,丸山龍治,山時 大,永野幹典,山村和也,高臨界角スーパーミラーを
用いた多重チャネル中性子収束デバイスの開発,日 本中性子科学会第 8回年回講演

概要集 (2008)89.

高井宏之,永野幹典,山村和也,丸山龍治,山崎 大,曽山和彦,数値制御ローカ
ルウエットエッチング法による高精度光学素子の作製,‐中性子集光用ミラーの作

製 第二報―,2008年度精密工学会秋季大会学術講演会講演論文集 (2008)805‐806.
曽山和彦,丸山龍治,山崎 大,山村和也,高井宏之,永野幹典,多重チャンネル
中性子収束ミラーの開発,日 本原子力学会「2008年秋の大会J(2008)H2.

27.

28.
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[受賞]

・ 精密工学会 2009年度関西地方定期学術講演会 (2009年 5月 13日 千里ライフサイ
エンスセンター)

【ベストポスタープレゼンテーション賞】

・ 精密工学会 2010年度関西地方定期学術講演会 (2010年 5月 28日 京都大学吉田キ
ャンパス )

【べ不トポ不タープレゼンテーション賞】

・ 精密工学会 2011年度関西地方定期学術講演会 2011年 6月 30日 兵庫県立大学姫
路書写キャンパス)
【ベストポスタープレゼンテーション賞】

・  Fourth htemational SyЧ ,osilllln on Atomically Controlled Fabrication Teclmology(20H)

(Oct.31-NoⅥ2(Oct.31),Osaka,JAPAN)(20H)

【Best]Poster Award】

。   4th lntemational Conference of Asian Socicty for Precision Engince五 ng and
Nanotechnology(2011)(16‐ 18 No■ oJo■ 16,17),Hon KonD(20H)

【Best Paper Award】

・  10th hternational Conference on Progress of Machining Technology(ICPMT 2012)(Sep.

25…27(Sep.27),Tsubamesan」 o,Japan)(2012)

【Best Presentation Award】

・ 日本中性子科学会第 12回年会(2012年 12月 10日 京都大学吉田キャンパス)(2012)
【優秀ポスター賞】
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翻辞

本研究を遂行するにあたり、終始ご指導ならびにご鞭撻を賜りました大阪大学大学院

工学研究科 山村和也准教授に深甚なる謝意を表します。また、日頃の御指導並びに有

益な御助言をいただきました大阪大学大学院工学研究科 遠藤勝義教授に厚く御礼申し

上げます。また、有益な御教示を賜りました安武潔教授、森田瑞穂教授、桑原裕司教授、

山内和人教授、森川良忠教授、渡部平司教授をはじめとする大阪大学大学院工学研究科

精密科学教室の諸先生方に深く感謝いたします。また、本研究を遂行するにあたり御助

言をいただきました名古屋大学工学研究科 是津信行准教授、大阪大学大学院工学研究

科 松山智至助教、北海道大学電子科学研究所 木村隆志助教に深く感謝いたします。

本研究を遂行するにあたり、JRR-3M、 J=PARCを利用したすべての研究、実験におい

て適切な指導とご助言を賜りました日本原子力研究開発機構 J¨PARCセ ンター 曽山和
彦研究主幹に心から感謝いたします。中性子ミラーの設計、評価、スーパーミラー成膜

において多くのご助言とご協力をいただきました本原子力研究開発機構 J―PARCセ ンタ

ー 山峙大研究副主幹、丸山龍治研究員、林田洋寿研究員に厚く御礼申し上げます。ま

た、有益な御助言を賜りました京都大学原子炉実験所 日野正裕准教授、北口雅暁助教、

京都大学大学院工学研究科 田崎誠司准教授に深く感謝いたします。

本研究において、LWEに よる石英ガラス加工に関して数々の御助言、御協力をいた
だきました東ソー株式会社 岡村敏彦氏に心より感謝いたします。また、LWEカロエ装置

ならびに低圧研磨装置の設計・製作にあたり労を厭わず終始有益な御助言、御援助を戴

きました明昌機工株式会社 岡本利樹代表取締役社長、足立真士氏、古林孝元氏、及び

吉住崇氏に心から謝意を表します。また、長尺ミラーの研削加工においてご協力いただ

きましたナガセインテグレックス株式会社 山口政男専務取締役に謝意を表します。ま

た、長尺ミラァの研磨加工において多くのご助言とご協力をいただきました株式会社ジ

ェイテック津村尚史代表取締役、岡田浩巳氏、城間晋作氏に感謝の意を表します。

また、日頃より本研究の遂行にあたり労を厭わず御協力をいただきました山崎健太氏、

下園直樹氏、光嶋直樹氏をはじめとする中性子ミラー研究グループ、ならびに高井宏之

氏、三谷卓朗氏、瀧口達也氏、植田和晃氏、山家史也氏、内田修平氏を始めとする超精

密科学研究センターの卒業・修了生及び在学中の諸兄、諸氏に深く感謝いたします。ま

た、日頃の事務的な御支援を頂きました超精密科学研究センター 宮崎祐子秘書に深く

感謝いたします。

本研究の一部は、科学技術振興機構 先端計測分析技術・機器開発プログラム「中性

子集光用非球面スーパーミラーデバイスの開発」、グローバル COEプログラム「高機能

化原子制御製造プロセス教育研究拠点」、及び日本学術振興会科学研究費補助金 (特別

研究員奨励費)の支援により行われました。ここに感謝いたします。

最後に、本研究の遂行にあたつては家族と友人の終始変わらぬ温かい励ましがあつた

ことを記し、ここに感謝の意を表します。
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