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研究成果の概要（和文）：中性子斜入射小角散乱法の実験手法としての確立のために、入射中性子強度を稼ぐための中
性子集光ミラーの開発及び斜入射小角散乱データ解析のためのシミュレーションコードの開発を行った。その結果、集
光ミラーの高反射率化とともに特に後者に関して、歪曲波ボルン近似に基づいて計算されたシミュレーションの結果と
測定データとの比較により、多層膜の面内磁気構造、即ちスピンの揃う領域のサイズが面内磁気散乱相関長として評価
され、上記散乱法の有効性が示された。

研究成果の概要（英文）：Grazing incidence small angle neutron scattering (GISANS) is a unique and 
powerful technique to study the in-plane structure of layered systems. GISANS is not considered as an 
established technique because of the insufficient incident flux and the difficulty in the data analysis 
due to multiple scattering. To solve these problems, a high-performance neutron multilayer mirror and 
simulation code describing the scattering process in the GISANS are needed. This study demonstrated an 
increase in X-ray reflectivity of the multilayer with the technique oxidizing the Ni layer. As for the 
GISANS data analysis, a simulation code has been developed based on the distorted wave Born 
approximation. Compared with the measured data, the in-plane magnetic structure of a layered system has 
been successfully obtained.

研究分野：中性子光学

キーワード： 原子力学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

 既存の中性子反射率測定法では測定でき
ない薄膜試料の面内方向及び薄膜内部の構
造解析には中性子斜入射小角散乱法が有効
であるが、次に述べる理由により面内構造の
評価方法としての確立には至っていない。こ
れを確立させるためには、１）入射中性子強
度を稼ぐための高性能中性子集光ミラーの
開発、２）斜入射であることに起因する多重
散乱が含まれる複雑な散乱データの解析、の
２つが重要である。 

本研究では、これらの課題を解決し中性子
を用いた斜入射小角散乱法を薄膜試料の面
内構造の評価手法として確立させるための
基礎研究を実施する。 

 

２．研究の目的 

 中性子斜入射小角散乱法のための中性子
集光ミラーにおいては、集光ミラーからの散
漫散乱強度を小さく抑えることが重要であ
る。当該申請者らは、面内の相関長が小さく、
面間の相関長の大きい多層膜により散漫散
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。本研究では
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の界面構造を評価し、上
記斜入射小角散乱法の確立を目指す。 

また、中性子斜入射小角散乱で得られる複
雑な散乱プロセスの結果である測定データ
の解析に対しても、歪曲波ボルン近似を用い
た散乱断面積の導出及び解析に用いること
の可能なシミュレーションコードの開発を
進める。以上のような異なる側面からのアプ
ローチにより、中性子斜入射小角散乱法の確
立に資する。 

 

３．研究の方法 

（１）上記１）については中性子スーパーミ
ラーの成膜を行う際に成膜真空槽内の雰囲
気をモニターするための質量分析器を導入
する。成膜前だけでなくプロセス中のガス分
析も可能な仕様のものを導入し、中性子スー
パーミラーの性能とプロセス中における
様々な成膜条件との間の相関に関する研究
を進める。 

 

（２）上記２）については、中性子束および
実験装置の性能の面から斜入射小角散乱測
定において有効なシグナルが得られる可能
性の高いフランスのラウエ・ランジュバン研
究所の中性子小角散乱装置Ｄ３３を用いて
磁気多層膜の面内磁気構造を対象として実
験を行う。斜入射小角散乱における散乱プロ
セスを記述する散乱断面積を導出し解析の
ためのシミュレーションコードを開発する。
シミュレーションによる計算結果と測定デ
ータとの比較により、コードの更なる高度化
を進める。 

 
４．研究成果 

（１）斜入射中性子小角散乱法のジオメトリ
を図１に示す。集光ミラーによる中性子ビー
ムの集光系の焦点は検出器上となる。集光ミ
ラーからの散漫散乱は焦点付近でバックグ
ラウンドとなり、試料からのシグナルと重な
る。従って、斜入射小角散乱法のための集光
ミラーでは、散漫散乱強度を小さく抑えるこ
とが必要である。 
中性子集光ミラーの高性能化に関しては、

平成２５年度に成膜を行う際に真空槽内の
ガス雰囲気をモニターするための質量分析
器を導入した。既に知られているように、Ｎ
ｉ成膜時に少量の酸素（分圧約１×１０－３Ｐ
ａ）を導入する界面酸化法により、界面近傍
層が酸化され界面拡散が抑えられ、２．５ｎ
ｍ－１以上の運動量遷移の大きい領域におい
て多層膜からのＸ線反射率が上昇すること
が確認された。 
この結果は、多層膜の界面粗さが減少して

いることを示唆しており、中性子斜入射小角
散乱のための集光スーパーミラーとして重
要である散漫散乱強度の抑制にも直結する。
しかし、反射率の向上とともに層厚制御の精
度に悪影響を与えることも明らかになった。
運動量遷移の大きい領域において反射率が
向上することは、斜入射小角散乱のみならず
短波長中性子ビームの輸送及び集光への応
用が期待されるものの、この領域ではより高
い層厚の精度（０．１ｎｍ程度以下）が必要
となる。今後は、これらの課題を含めてさら
なる検討及び開発を進めることが必要であ
る。 
 
（２）中性子斜入射小角散乱のデータ解析に
関しては、磁気多層膜試料からの磁気散乱を
ターゲットとし、有効な斜入射小角散乱シグ
ナルを得るためにフランスのラウエ・ランジ
ュバン研究所の中性子小角散乱装置Ｄ３３
に対して課題申請を行い、査読を経て課題採
択された。ビームタイムは平成２５年度に割
り当てられ、Ｆｅ／Ｓｉ磁気多層膜（１対層
の層厚６、１０、２０ｎｍ）からの偏極中性
子斜入射小角散乱実験を行った。その結果は
以下のようにまとめられる。 
測定及びシミュレーションの結果の例を

 
 

図１：斜入射小角中性子散乱法のジオメト
リ。試料の面内構造を反映した散乱がｙ軸に
沿って現れる。集光ミラーからの散漫散乱は
検出器上焦点付近でのバックグラウンドと
なるので、これを低減することが必要であ
る。 

 



図２に示す。入射中性子の偏極が印加磁場と
平行であるものを＋スピン、反平行なものを
－とする。試料位置の下流では偏極解析をし
ていないので、図２のＩ＋には＋スピンで入
射し、散乱により－スピンに反転された中性
子（スピンフリップ散乱）と＋スピンのまま
の中性子（ノンスピンフリップ散乱）が含ま
れる。Ｉ－ではこの逆で、－スピンから＋ス
ピンへのスピンフリップ散乱と－スピンの
ままのノンスピンフリップ散乱の和となる。
スピンフリップ散乱は試料の面内磁気構造
を反映した磁気散乱によるものであり、図２
ではＩ＋、Ｉ－の両方で散乱角αf の幅広い領
域にわたり分布している。一方、ノンスピン
フリップ散乱には特に＋＋散乱で界面粗さ
による散乱が多く含まれ、Ｉ＋において試料
のＢｒａｇｇ条件に一致するαｆ＝４．２°
付近に局在している。このように、入射角や
散乱角等の幾何学的な実験条件を選ぶこと
により、試料下流で偏極解析を行うことなく
界面粗さによる散乱と面内磁気構造による
散乱、即ち異なる面内構造による散乱を分離
することができ、各々の構造パラメータの決
定が容易になる。 
このような測定データを解析するために、

当該申請者らは歪曲波ボルン近似に基づい
て散乱断面積を導出し、散乱強度を計算する
シミュレーションコードを作成した。一般的
に、散乱断面積は試料の散乱ポテンシャルと
散乱前後の波動関数を用いて表される。試料
の密度が十分低く散乱体同士の相関が無視
できるとき、散乱ポテンシャルはその大きさ
と散乱体の形状を表す形状因子によって記
述され、散乱前後の波動関数には平面波が用
いられる。散乱後の波動関数は通常未知であ
るので、散乱断面積を求める際にはこの部分

において近似を行う。散乱後の波動関数を平
面波で近似したものはボルン近似と呼ばれ、
その近似の第１項のみの部分は特に第１次
ボルン近似と呼ばれ、散乱断面積を計算する
際に非常によく用いられる近似である。さら
に、試料内部における微細構造等による散乱
を議論する場合には、試料内部における波動
関数を計算し、散乱前後の波動関数としてこ
れを用いて近似し散乱断面積を求める方法
があり、歪曲波ボルン近似と呼ばれる。これ
はＳｉｎｈａらによってガラス等の表面粗
さによる中性子及びＸ線の非鏡面散乱に応
用されて以来、多層膜の表面、界面構造や磁
気多層膜の磁気ドメイン等の面内磁気構造
等に関する様々なサイエンスに応用されて
いる。本研究では、非鏡面散乱だけでなく斜
入射小角散乱にも適応可能な形での拡張及
び一般化を行った。具体的な内容は次の項目
にまとめられる。 
 多層膜の面内に直方体形状で存在する

散乱体（本研究では磁気ドメインを想
定）の構造因子が、非鏡面反射だけでな
く斜入射小角散乱においてもローレン
ツ関数によって記述可能であることを
導出した。 

 偏極中性子では一般的に、試料の磁化と
中性子の運動量遷移の方向が垂直の時
にのみ磁気散乱が測定可能である。非鏡
面反射の際にはこの条件がほぼ満たさ
れているが、斜入射小角散乱を含む他の
方法ではこれを考慮に入れることが必
要である。上記のような磁化と運動量遷
移の方向の関係を記述するＨａｌｐｅ
ｒｎ－Ｊｏｈｎｓｏｎ ｖｅｃｔｏｒ
を詳細に計算しこれを散乱断面積計算
に取り込むことにより、目的とする磁気
散乱を記述する散乱断面積が導出され
た。 

本シミュレーションでは、これらの散乱の
２θｆ（図１におけるｙ方向の散乱角）方向
の強度分布の幅が面内構造の大きさに依存
する。測定データとシミュレーションの結果
を比較することにより、磁化の向きが揃う領
域の面内方向の平均サイズに相当する磁気
散乱の面内相関長が２５０ｎｍ、同一界面の
高さ相関が保たれる距離に相当するカット
オフ長が１０ｎｍ、のようにそれぞれ得られ
る。 
以上のように、入射強度を稼ぐための集光

ミラーの開発とデータ解析のためのシミュ
レーションコード開発を行った結果、薄膜試
料の界面構造や磁気構造等の面内構造の評
価方法としての中性子斜入射小角散乱法の
有効性を示すことができた。今後、シャン入
射小角散乱のデータ解析のために開発した
シミュレーションコードに関しては試料の
面内構造の適応範囲等に関する更なる検討
を進め、投稿論文として発表することを予定
している。 
 

 
 

図２：ラウエ・ランジュバン研究所のＤ３３
において測定された磁気多層膜からの偏極
中性子射入射小角散乱測定（a）とそのシミ
ュレーション（b）の例。シミュレーション
との比較により、試料の界面粗さのカットオ
フ長や磁化が揃う領域の面内方向の平均サ
イズが得られる。 
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