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極低温メタンによる中性子の減速・冷却

　井上和彦
（昭和46年8月30日受理）

Thermalization　of　Neutron　in　Very　Cold　Methane

　　　　　　　　　Kazuhiko　INouE

Department　of　Atomic　Engineering，　Facuity　of　Engineering，

　　　　　　Hokkaido　University，　Sapporo

Abstract

　　Ascattering　cross　section　is　obtained　for　very　cold　solid　me出ane．　The　hindered

molecular　rotation　is　assumed　to　be　as　harmonic　oscillation　with　single　frequency．　The

result　is　applied　to　ca｝culate　the　cold　neutron　spectrum　in　very　cold　solid　methane．　The

computed　cold　neutron　spectrum　shews　better　agreemement　with　experiment　than　the

one　abtained　with　the　assumption　of　free　rotatioR．

1．　序 論

　　別の論文で述べた固体メタン内の冷中性子スペクトルの測定では，特徴のあるスペクトルが

測定された1）。この測定結果は，極低温メタンによる中性子の減速・冷却の検討に役立つ。分子

結最である固体メタンによる低エネルギー中性子散乱では，メタン分子の並進運動の自由度，す

なわち格子振動の自由度とともに，分子回転の自由度を考慮しなければならない。軽水氷では，

回転エネルギーの方が格子振動のエネルギーよりも大きいために，低エネルギー中性子から小量

のエネルギーを奪う機構として，格子振動の方が重要であった2）。ところが，國体メタンでは，

この関係が逆転して，回転運動の方が低エネルギー中性子から小量のエネルギーを奪う主な機構

になる。

　　固体メタン内では，メタン分子の慣性能率が比較的小さく，また格子定数が大きいために，分

子回転に対する束縛が弱い。したがって，非常な低温以外では束縛回転は調和振動的ではないと

考えられている3），4）。Paulingの評価によると，第！励起レベルがすでに振動と回転の境昌になっ

ている。また，他方では，Kosa！yとSoltによる86。Kにおける固体メタンの非弾性散乱の自由

回転模型による解析では，　メタンは自幽な回転をしているとは考えられないと結論している5）。

　　メタンの温度が非常に低くて，束縛回転のレベルのうちで，第1レベルが主に励起し，高

次レベルが殆んど励起しておらず，さらに中性子のエネルギーが充分低い場合には，束縛回転を

調和振動で近似することが或る程度許されるであろう。しかし，この点に関しては，固体メタ

ンの束縛回転を量子力学的に考慮した解析に役立つ理論がないために，正確な予測をするのが難

しい。

　　極低温メタンによる数meV以下の低エネルギー中性子の散乱，あるいはそのなかの冷中性
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子スペクトルは，この問題に或る程度手掛りを与えることが期待される。この場合には，上記の

ように低いレベルにおける遷移，とくに基底状態から第1レベルへの遷移が主要な過程となるか

ら，第1レベルが調神振動的であるか否かが，冷中性子の減速・冷却の性質，ひいてはスペクト

ルにかなり強く反映すると予想される。そこで，この論文では，極低温メタンの束縛回転が調和

振動的であると仮定して，これに基づいて前記の冷中性子スペク1・ルの測定結果をどこ迄説明で

きるか，また口幅回転と仮定するとどうなるかを検討する。

　　　　　　　　　　　　　　2．　極低温メタンの相関函数

　　含水素分子結晶の中性子散乱は，主に水素によって行なわれ，パラ水素のような例外はある

が，一般に非干渉性散乱が主である。また，極低温メタンでは，核スピン状態により3つの状態

が分類されるが，ここでは中性子散乱におけるスピン相関を無視する。

　　温度Tの体系内の水素によって，中性子が散乱される場合に，散乱前後の中性子エネルギ

ーがEoとEで，散乱角が。であるような，中性子の水素原子当りの微分散乱断面積は，相関函

数Z（fi，　T，　t）のフーリエ変換として，次式で与えられるG）。

　　　　　　　　　　　　・（E・，　s，・・）一繰鴫∫＝．．・（芹，”1“，　t）ビ嘱・・　　（・）

ここで，ε一E。一Eはエネルギー遷移量であり，k。とkは散乱前後の中性子の運動量であり，　Aは

運動量遷移量であり，bi。．は水素の束縛散乱長である。単位系として，　fi－！と，中性子質量が1

を用い，温度を＝ネルギー単位で測る。

　　ここでは，メタン分子を固体メタン内の原子運動を考えるさいの運動の基本単位と考えて，

メタン分子の運動を分子回転，格子振動および分子内振動に分類する。さらに，これら各運動の

自由度は互いに独立であると仮定する。この場合には，Z函数は次のように，分子回転，格子振

動および分子内振動の3つの因子の積として表わされる。

　　　　　　　　　　　　z（f，，　T，　t）　＝＝：　zv’（ltX，　T，　t）　zi（2，　T，　t）　zv（’rc一，　T，　t）　（2）

　　低エネルギー中性子に対しては，基本的な仮定として，分子回転が束縛回転であり，かつ調

和振動的であると仮定する。これを！つの振動数ω。を持つ等方調和振動で近似すると，束縛回

転に関するz”函数は調和振動子のx函数で表わせて，次式で与えられる6）。

r卿）一即』翫…h協）健．．御ビ凱（　　　　　　rc22to．7n，一　sinh　（to・．／2　T））（・）

ここで，m，．は実効質量であり，1，tはn次の変形ベッセル函数である。

　　中性子のエネルギーが高くなると，高いレベルの励起が起こるようになり，Z函数は散乱体

の力学模型の詳細にはあまり依存しなくなる。この場合には，KriegerとNelkin7）の式

　　　　　　　　　　　　　Zr（差，T，t）一撃一蓋；コ＠＋7’t2＞1　　　　（・）

を用いる。

　　格子振動のZl函数は次式で与えられる。

zi（rt，，　T，　t）　一　exp　［一iiit／．？’im　（r（t）一r〈O））］

（5）

ここで，71tlは実効質量である。γ（t）は格子構造によって定まる量であるが，ここでは近似的に次

式の単純立方格子のものを用いる。
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　　　　　　　　　　　　　蝋ヅ繍嘱　　（・）

ここで，g（ω）ぱ格子ホノンの振動数分布函数である。単体メタンでは，10。K附近における格子

構造は不明であるが，20。K：附近では炭素原子が面心立方格子を作っている。ここでは，一応単

純立方格子と仮定したが，断面積の計算にとっては，この仮定は充分良い近似である。さらに，

固体メタンでは，格子振動からの非弾性散乱への寄与があまり大きくないので，Zl函数の誤差は

結果に大きくは影響しない。

　　分子内振動に関してぱ，灘度が振動エネルギーに比べて著しく小さいから，振i動が凍結して

いると仮定し，T→0の近似を用いる。なお，メタンの水素に関する分子内振動には4つのモー

ドがあるが，ここでは簡単のために1つにまとめて考える。この場舎のzv函数は，近似的に次

式で表わされる。

　　　　　　　　　　　　　z・’（・’，　T，　t）一道孟玉㌃1Σ1　　　（・）

ここで，M，，は実効質量で，ω．は4つの基準振動数を荷重平均したものである。中性子のエネル

ギーが低くて，分子内振動が励起しない場合には，（7）式はさらに簡単になり，Zv函数ぱ次式で

与えられる。

　　　　　　　　　　　　　　　zv（xl，　7i，　t）　一一　exp［一　tc2　r．］　（8）

ここで，γ，，一（2ω，，〃の…1であるQ

　　　　　　　　　　　　　　　　3．断面積の計算

　　エネルギー領域に応じて，各z函数を用いてエネルギー遷移微分断面積を計算することがで

きる。入射中性子のエネルギーが数meV以下の三舎には，調和振動的束縛回転と凍結した分子

振動を仮定して，格子振動に関してホノン展開を行なうと，断面積は次のようになる。

　　　　　・（Eo，　c一，0）臨去・・p｛∵，ガ…h（細｝〆・簾．．e．瞥・

　　　　　　　　　咲痂房論敵厨）撃②←岡　　　（・）

ここで，ノ’は生成消滅する束縛回転の振動量子の数であり，7－7汁7’，，である。結晶の振動数分布

をDebye分布で近似し，　Debye　l品度に比べてメタンの温度が非常に小さいので，　T→0の近似

を番いると2、は次式で与えられる。

　　　　　　　　　9v（x）　＝＝｛難論舗＿∵　（・）

ここで，りは格子ホノンの個数であり，ω‘はDebye温度である。この一合には，　r，・＝3／（4（Oi　nLi＞

である。

　　次に，入射中性子のエネルギーが数meV以上で分子内振動の閾エネルギー以一ドの場含には，

束縛回転のズ函数に対して（4）式の近似形を用い，格子振動に対しても同形の高エネルギー極限

のzl函数を用いると，断面積は次のようになる。

　　　　　　・（E・・　e…）一臨去し湯，ずピみ・exp』癌卜罰　（・・）
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ここで㌧

　　　　　　　　　　　　　　　告一号想（・÷・胴一・／・

　　　　　　　　　　　　　　　痂一1・・7π∫1÷713ガ三

　　　　　　　　　　　　　　　6　＝　（1＋8Tr．　fi，b）i／2－1

である。（！0）式の断面積の運動量遷移量および角度依存性は自由ガスの場合と同形であるから，

角度積分を容易に実行することができる。なお，（10）式で，δを含む指数函数の項は分子内振動

の影響を表わす。

　　最後に，入射中性子エネルギーが分子内振動の閾値以上のときは，分子内振動が励起しない

として，（！0＞式をそのまま用いればよい。しかし，中性子エネルギーがメタン温度に比べてはる

かに高いので，T→0近似を用いると，断面積は次式で与えられる。

　　　　　　　　　・躍）一塩去・ザ菖（γ写κ2y！）・←＋蓋幅）

ここで，μは分子内振動の振動量子の数を表わす。

　　　　　　　　　　4．回申性子スペクトルの計算および実験との比較

　　前章までに述べた圃体メタンの束縛回転の散乱模型を用いて，冷中性子スペクトルを計算す

る。また，比較のために，KosalyとSQItが用いた自由圏転の散乱模型5）を用いて計算して見

る。これらの結果を実験と比較することによって，束縛回転が調和振動的であるかどうかについ

ての情報を得ることが期待される。

　　一様な媒質内で，定常状態の中性子スペク1・ルφ（E＞は次の積分方程式の解として求めら

れる。

　　　［oa（E）＋as（．E））］　95（E）

　　　　　　一　Sge　ff　（E’一E）　¢　（lli）　dEt　（12）

　　　a，（E）　一　Sgea（’E一一＞E’）　dE　（13）

ここで，σ（E！→E）lik　r．ネルギー遷移微分断面

積を散乱角について積分したものであり，σ，、

は吸収断面積である。断面積が複雑な函数形

である場合には，（12）式を数値的に解かねば

ならないから，大型計算法用のコードを作

成して，断面積およびスペクトルの計算を行

なった。

　　実験と比較するためには，実験体系が有

限の大きさであるために，体系からの中性子

漏洩を考慮しなければならない。これは，漏

洩項DBを吸収項σ，、に加えることによって

評価される。ここで，Dは拡散係数であり，

B2は体系の形状バックリングである。

　　図一1は計算結果と実験との比較を示す。
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計算に用いたパラメータの値ぱ各エネルギー領域に対して共通で，次のものを用いた。

　　　　　　　　　　　　　　　　　’in．．　＝＝　3．2

　　　　　　　　　　　　　　　　　（tir　＝　O．OO15　eV

　　　　　　　　　　　　　　　　　・」？Ll　＝：　16

　　　　　　　　　　　　　　　　　（ti，　＝＝　o．oo7　ev

　　　　　　　　　　　　　　　　　ノπη＝＝1．6

　　　　　　　　　　　　　　　　　（tiv　＝”：　O．！7　eV

図一！の実線が，束縛回転による計算結果である。100Kにおける実験でぱ1），冷凍機の能力の限界

で使用したために，7’線照射による加熱のためにメタン温度が若干上昇した。そこで，この計算

では，メタン温度を130Kとした。点線は，比較のための自由回転模型による計算結果である。

1ξ1由回転模型の計算式は，KosゑlyとSolt5）のものと，格子振動の扱い以外は同じである。なお，

計算に使用した回転定数の値は0．0008eVである。

　　理論では，スペクトルのピーク附近に，レベルの励起に基囚する微細構造が現われているが，

実験では確認できていない。その理幽としては実さいのレベルに幅があるためと考えられる。

5．議 論

　　束縛回転模型による計算結果は，0．009eV附近における或る程度の不一致はあるが，実験と

かなり良く合っている。これに対して，自由回転模型によるものの方は，スペクi・ルピーク附近

で，実験との不一一致が特に著しい。既に述べたよ

うに，この領域では，低エネルギーの圓転レベル

への励起が，散乱に対して最も主要な過程とな

り，圓転模型の差異が顕著になる。以上の結果か

ら，調和振動的束縛回転が事実に近いと判断する

ことができる。

　　なお，0．009eV附近の不一一致については，そ

の理由として，実験の面ではカウンター感度の補

正の不備，メタン温度測定の誤差，あるいは理論

の方では最力学的扱いから半古典的方法への移り

変りの部分での不連続な扱いなどが考えられる

が，確認していない。今後の検討が必要である。

　　図一2は，メタン温度をさらに低くしたさい

の，冷中性子スペクトルの変化の様子を示す。温

度の低下とともに，極めて特異な形状の冷中性子

スペクトルが現われるとともに，スペクトルの低

エネルギー側が増加することがわかる。このよう

なスペクトルが現われるのぱ，回転レベルのエネ
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図一2　極低温メタン内の冷中性子スペ

　　　クトルの濃度による変化

ルギーよりもメタン温度が低くなるために，中性子がエネルギーを得る散乱が殆んど行なわれな

くなり，金非弾性散乱断面積の形状の特徴が，あらわにスペクトルの形に反映するためである。
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