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研究成果の概要（和文）：京大複合研のイオンビームスパッタ装置(KUR-IBS)を用いて多層膜中性子ミラーシー
トによる実用的な集光デバイスの実現は未だ道半ばであるが、多層膜中性子ミラーの反射性能向上及び膜応力の
制御研究を通じて成膜プロセスの高度化に成功した。そしてこの知見を活かし、高臨界角かつ高反射率な回転楕
円体集光スーパーミラーの量産に成功するとともにその集光ミラーを評価し、新しい中性子散乱手法である集光
TOF-MIEZE測定法の新たな可能性も実験的に示した。

研究成果の概要（英文）：We have succeeded in improving the coating process of neutron supermirror 
through research on improving the reflection performance of multilayer neutron mirrors and 
suppressing the film stress although the realization of a practical focusing device made of 
multilayer mirror sheets is still in the middle. 
By using the improvement, we also succeeded in mass coating high-m supermirrors on ellipsoidal  
metal substrates with high reflectivity. We also experimentally showed new feasibilities of the 
focusing TOF-MIEZE spectroscopy, which is a new neutron scattering technique.

研究分野：中性子光学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
中性子を利用した各種研究や材料等の分析は学術、産業利用の両面において発展を続けている分野であり、今後
の中性子科学の飛躍的向上には、如何に実効的中性子強度を上げるか重要で、その有力な一つとして中性子集光
がある。中性子は、曲げることが大変難しい。低速中性子を曲げ（反射）、より高い効率で試料まで導き、さら
に偏極等の中性子を制御するデバイスとして、多層膜中性子ミラーは非常に重要で、本研究は多層膜中性子ミラ
ーを高度化し集光光学系を開発、応用研究を展開した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
東海村の J-PARC やアメリカの SNS が稼働し、ヨーロッパの ESS や中国の CSNS といった

大規模中性子源が建設され数年以内にビーム運転を開始される（その後、ESS は 2026 年の稼働
となった）。これらの中性子利用は生命・物質科学研究から高エネルギー物理研究、産業利用ま
で多岐にわたるが、その大多数は低速中性子ビームによる中性子散乱実験である。散乱実験に充
分な中性子ビーム強度を得るために、大規模中性子源が必要となる。中性子科学は中性子ビーム
強度に非常に制限された学術分野である。 

 
J-PARC をはじめ現在の大規模中性子源は工学的にかなり最適化されており、今後の中性子科

学の飛躍的向上には、如何に実効的中性子強度を上げるか重要で、その有力な一つとして中性子
集光がある。低速中性子の運動エネルギーは室温以下であるため、生体試料でもほとんどダメー
ジを与えることが無く、S/N も向上できる集光にデメリットは無い。しかし中性子は、曲げるこ
とが大変難しい。低速中性子を曲げ（反射）、より高い効率で試料まで導き、さらに偏極等の中
性子を制御するデバイスとして、多層膜中性子ミラーは非常に重要な位置を占めている。 

 
 
２．研究の目的 
 
多層膜中性子ミラーはブラッグ反射を利用して、モノクロメータや、膜厚を少しずつ変えなが

ら積層することで広い波長範囲で全反射できるスーパーミラーとして使用でき、低速中性子ビ

ーム輸送に必須なデバイスとなっている。この多層膜中性子ミラーの性能を究極まで上げた集

光光学系を実現し、従来の実効中性子強度の限界を超えて中性子科学の飛躍的な向上への道を

示すことを目指す。中性子反射性能を持つ多層膜だけで構成された自立膜（多層膜中性子ミラー

シート）を用いた集光デバイス開発の可能性を探るとともに、多層膜中性子集光ミラーの利用展

開を検討する。 
 
３．研究の方法 
 
 京都大学複合原子力科学研究所はイオンビームスパッタ装置(KUR-IBS)を用いて世界最高クラ
スの高性能中性子ミラー成膜が可能であり、中性子導管等の大型の中性子ミラー開発も行って
きた。波長 0.1 nm の中性子のニッケル(Ni)の全反射臨界角は 0.1 度で、1 nm でも 1 度である
（スーパーミラーは反射率とこの Ni の全反射臨界角に対して m 倍の入射角で全反射できる性
能を指標とする）。そのため中性子ビームの強集光には高臨界角（つまり m の大きい）スーパー
ミラーが必須となるが、高性能な中性子スーパーミラーの実現には、層間の拡散だけでなく基板
の表面粗さも 0.3nm 程度以下に抑える必要がある。また Porod 則で示されるように薄膜の中性
子反射率はθ-4で減衰するので、臨界角の大きい高性能スーパーミラーの実現には、薄い層が劇
的に多く必要になる(層数は m4 以上で増加：m=4 でも 1000 層程度必要)。高臨界角のスーパー
ミラーでは積層による界面粗さの成長や剥離のリスクも大幅に高まる（特に曲率の大きな曲面
はそのリスクが劇的に高まる）。また界面粗さは膜厚と共にどうしても増加するため、ある程度
で厚みを抑える必要がある。また膜厚が厚すぎると形状制御もさらに難しくなる。そこで多層膜
中性子ミラー自体の性能向上検討とともに、多層膜中性子ミラーシートの製作、制御手法を探索
した。多層膜中性子ミラーシートは、スーパーミラーの膜厚分布又は単一厚みの膜厚分布とし、
全膜厚 5～15μm 程度の適用範囲で、成膜条件を変化させ、ニッケルリンメッキ（NiP）等の裏
打ち材を含め形状制御の検討を行った。多層膜中性子ミラーとしての性能向上にも寄与するた
め、反射性能向上と膜応力を緩和する成膜条件の探索に注力した。成膜条件の最適化のための膜
厚評価は X 線反射率計を中心に利用し、中性子反射率測定は、KUR CN-3 ビームライン、J-
PARC MLF BL06(VIN ROSE)、BL16（SOFIA）等を用いた。 
 
 
４．研究成果 
 

KUR-IBS を用いて多層膜中性子ミラーの反射性能向上及び膜応力の制御を行うための中間

層の開発を行った。ここで中間層は NiC（ニッケルと炭素の合金）膜と Ti(チタン)膜の間に、

0.3nm 以下程度の中間層を入れることで、界面拡散を抑えかつ膜応力の緩和も目指した。中間

層の材質は、中性子の散乱長や吸収を考慮し、炭素 (C)や炭化シリコン (SiC)等を中心に条件探

索を行った。特にこれらの研究から SiC を用いて世界最高レベルの高臨界角となる m=5.3 の偏

極スーパーミラーの新たな材質として利用できることを確認した(図 1)。また中間層に炭素をほ

とんどスパッタ収率が得られない低エネルギー条件で、厚み換算としては 0.1nm 未満を入れる



ことで、さらに界面粗さが改善する知

見が得られた。これは m=10 に対応す

る面間隔 d=3nm(1 層の厚みは 1.5nm)
のように薄い多層膜においても有効で

あった。ただ中間層の厚みは、多層膜

の幕厚分布同様中性子反射率を維持す

るための制約もあり、膜応力について

は大きな改善は得られなかった。さら

に中間層として炭素を入れることによ

り、多層膜シートとしては脆くなり、

途中の成膜失敗及びシートとして取得

すること自体が困難になってしまっ

た。また裏打ち材として、NiC/Ti スー

パーミラーに NiC 膜を追加すること

で、NiP メッキが再現性良く出来るこ

とは確認できたが、裏打ち材について

もうねりをとり形状制御することが難

しく、またメッキの課程で成膜が剥離せ

ず、適切なメッキ条件を追い込めなかっ

た。 
中間層の有無に関係なく、多層膜ミラ

ーシートは延伸させることが依然困難

で、そのため平面から曲面を構築する時

のつなぎ目によるデットスペースや接

着剤による中性子ロス、バックグラウン

ド増加等の問題が無視できない。平面シ

ートから曲面を構築することで、集光デ

バイスの製作スピードの飛躍的な向上

が期待できるが、近年では金属を用いて

もサブナノメートルレベルの非球面鏡

面マンドリル（mandrel）が製作でき、その

製作スピードとコストも中性子ミラー製

作に十分に利用可能なレベルとなりつつ

あった。また形状精度が高く、つなぎ目も

ほとんどなく集光ミラーが再現性良く製

作することを目指して、凸型の鏡面マンド

リルから多層膜ミラーシートを転写する

手法についても検討を行った。最大Φ

130mm、長さ 250mm までの凸型鏡面マンド

リルを設置して多層膜

成膜可能な治具を製作

し、成膜条件の探索を

行った。成膜レートが

非常に限られるため、

図 2 に示すように同時

成膜し収量を稼ぐこと

を試みた。ただ、既に

導入から 20 年が経過

し、老朽化した KUR-
IBS の駆動機構への負

荷が大きく、装置の連

続故障の原因になって

しまった。 
一方、マンドリルの

製作は、金属基板の加

工技術は様々な形状に

展開可能であること、

また成膜条件の探索に

 
図 1 Fe/SiC(Si)偏極スーパーミラーの偏極反射率 

 
図 2 製作した鏡面マンドリルを KUR-IBS 用ジグ

にセットした様子（長さ 250mm（両端）、長さ

100mm(中心)。 

 
図 3 成膜量産に成功した m=6 NiC/Ti(C)回転

楕円体スーパーミラー 

 

図 4 m=6 NiC/Ti(C)回転楕円体スーパーミラーによる集光スポットと

ミラーの無い場合のダイレクトビーム 



より、可能な形状も広がった。ま

た量産プロセスにおいて問題と

なった基板の洗浄管理技術も進

展した。そこで中間層による反

射性能向上及び膜応力の制御の

知見を活かし、凹型の鏡面金属

基板に直接成膜する集光スーパ

ーミラーの高度化を行い、集光

ミラーの利用展開を進めた。図 3
に長さ 30cm 回転楕円体基板[1]
に m=6 NiC/Ti(C)多層膜を成膜

し、量産に成功した写真を示す。

またその集光ミラー実験配置及

び集光スポットを図 4 に示す。

こ こ で 検 出 器 の 1pixel は

0.11mm であり、Φ1mm のピン

ホールから扇状スリットを通過

し 2.5m 飛行した中性子は長さ

90cmのm=6 NiC/Ti(C)回転楕円

体集光ミラーによって、図 4(a)の
ように半値全幅(FWHM)は 2.2 
mm の集光スポットになった。一方、集光ミラーが無い場合は図 4(b)のように扇状スリット形

状を残し、約 4.5×3 cm2 に広がっている。またここでピンホールに入射する中性子は、中性子

導管によって輸送されたものであり、角度分布に応じた強度むらが生じている。図 5 に図 4(b)
のダイレクトビーム強度で図 4(a)の反射ビーム強度を割った波長依存のスペクトルを示す。

右軸は反射率に対応し、全波長におけるダイレクトビーム強度 263 ± 0.25 [Count/KP] に
対して反射ビーム強度は 222 ± 0.22 [Count/KP] であり、図 4(b)のように広がった中性子

ビームの 85% が図 4(a)の集光スポットに集まったことを確認した。これらの開発した多層

膜ミラーを用いて新しい中性子散乱分光法である集光 TOF-MIEZE 測定法の新たな可能性を実

験的に示し[2-5]、さらに中性子共鳴スピンエコー分光器で達成できなかった 1 neV 以下のエネ

ルギー分解能の実現に道を拓く新たな集光ミラー利用法の提案[4,6]につながった。 
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図 5 ダイレクトビーム（ミラー無）と反射ビーム（ミラ
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度をダイレクトビーム強度で割った値(青点) に対応 
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