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研究成果の概要（和文）：中性子集光小角散乱法の確立の為に Ni/Ti 中性子スーパーミラーの多

層膜界面構造に関する基礎研究を行った。その結果、界面酸化により運動量遷移の高い領域に

おいて高次ピークの中性子反射率が 1 桁程度高くなることがわかり、多層膜界面構造の改善が

示唆される結果が得られた。今後、多層膜構造の解析を更に詳細に進めることが課題である。

研究成果の概要（英文）：Study on multilayer interface structure of neutron supermirror
has been performed for the realization of neutron focusing small angle scattering
measurement. The technique oxidizing Ni and Ti layers showed an increase in neutron
reflectivity by one order of magnitude in the momentum transfer region higher than 3 nm-1.
This implies that the multilayer structure is improved by the oxidation technique. Further
studies on the multilayer interface structure are needed to understand the oxidation
effect.
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１．研究開始当初の背景
生体高分子の機能解明には生体を構成する
巨大分子の構造解析を行うことが重要であ
る。これらの物質の特徴的な構造は通常の小
角散乱では測定が難しい極小角領域に現れ
る為、上記課題には高性能中性子集光スーパ
ーミラーを用いた中性子集光小角散乱法が
有効である。しかし、集光スーパーミラーか
らの反射ビームには入射角と反射角が等し
くない散漫散乱成分が含まれ、これは集光小
角散乱法においては試料からのシグナルに

対するノイズとなる為、未だ集光小角散乱法
の確立には至っていない。上記のような測定
を行う場合には、散乱強度の十分大きな試料
を選ぶか、入射中性子ビームの発散角を極端
に絞って測定を行うのが現状である。

２．研究の目的
タンパク質の機能発現メカニズムの解明に
有効な中性子集光小角散乱法の確立には、集
光スーパーミラーからの散漫散乱強度を小
さく抑えることが重要である。当該申請者ら
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は、多層膜の界面粗さの面内相関長が小さく、
面間相関長が大きい多層膜の導入により散
漫散乱強度を鏡面反射ピークに対して 10-5以
下に抑えられることを実証した。今研究では
これをさらに発展させ、様々な界面構造の制
御法に対して多層膜界面構造を評価するこ
とにより、中性子集光小角散乱法の確立に向
けた基礎研究を実施することを目的とする。

２．研究の方法
(1)中性子非偏極スーパーミラーはニッケル
とチタンを層厚を少しずつ厚くしながら交
互に積層させた多層膜である。多層膜成膜の
際にニッケル層を 1 層成膜するごとに成膜室
内に少量の酸素（分圧約 1×10-3 Pa）を導入
することによる界面酸化法に取り組む。この
方法では界面近傍層を酸化することにより
界面拡散が抑えられる効果が期待される。こ
の成膜方法で成膜された Ni/Ti 多層膜に対し
てX線及び中性子反射率を測定することによ
り多層膜界面構造の評価を行う。

(2) 本研究を進める過程において、Fe/Ge 多
層膜等の中性子偏極スーパーミラーの高性
能化に関する研究を進めた。中性子偏極スー
パーミラーを実際の偏極中性子散乱実験で
利用する際には、低い外部磁場で高い中性子
偏極性能が得られることが重要である。Fe/Si、
Fe/Ge 等の組み合わせの多層膜が中性子偏極
ミラーとしてよく用いられるが、Fe/Ge 多層
膜の界面に薄い Si 層を積層させて得られる
Fe/Si/Ge/Si 多層膜では中性子偏極性能を得
る為に必要な外部磁場が低く抑えられるこ
とが知られている。このメカニズムを解明す
る為に Fe/Si、Fe/Ge、Fe/Si/Ge/Si 多層膜に
対して中性子偏極反射率、磁化、応力測定を
行った。

４．研究成果
(1)中性子スーパーミラーを構成する層厚範
囲内である 1対層が 10 nm の Ni/Ti多層膜の

成膜を上記の界面酸化法を用いて行った。成
膜された多層膜のX線反射率を測定したとこ
ろ、界面酸化しない多層膜に対して運動量遷
移の大きい領域において高反射率化される
ことがわかった。さらに、これらの多層膜の
中性子反射率を測定したところ、3 nm-1以上
の運動量遷移領域において多層膜からの高
次ピーク反射率が 1 桁近く向上することが示
された。これらの結果は、平均界面粗さ等の
多層膜界面構造が改善されたことを示唆し
ており、中性子集光小角散乱法のみならず
0.1 nm 以下の短波長の輸送及び集光等への
応用が期待される。今後、X 線及び中性子の
反射率のみならず中性子散漫散乱測定等と
組み合わせて多層膜構造の解析を更に詳細
に進めることが課題である。

(2)中性子偏極スーパーミラーの高性能化に
関する研究を進めた。 Fe/Si 、 Fe/Ge 、
Fe/Si/Ge/Si 多層膜に対して中性子偏極反射
率、磁化、応力測定を行った結果、中性子偏
極性能を得る為に必要な外部磁場の大きさ
は膜応力の大きさに依存し、成膜において膜
応力を減少させることの重要性が示された。
さらに、これらの多層膜に対して XPS 測定
を行った結果、Fe/Si/Ge/Si 多層膜では Si が

Ge 層全体に分布していることがわかった。
Si と Ge とは比率によらず固溶体を形成する
ことが知られており、これが膜応力の蓄積を
妨げているのではないかと考えられる。
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図 1：界面酸化を行った試料（青）と行わな
い試料（赤）の中性子反射率測定結果。運
動量遷移の大きい領域で高次ピーク反射率
が 1 桁以上向上する。

図 2：各々の多層膜についての中性子偏極性
能を得る為に必要な外部磁場と膜応力との
関係。膜応力を減少させることにより中性
子偏極性能を得る為の外部磁場が小さく抑
えられる。
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