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冷減速幕内の時間依存中性子スペクトルの研究

大友詔雄瀞井、上和彦骨
　　　　　（ll直和46年11月30日受理）

On　the　Time－dependent　Neutron　Spectra　from

　　　　　　　Very　Cold　Moderators

　　　　　Norlo　OToMo　Kazuhiko　INouE

Department　of　Atomic　Engineering，　Faculty　of　Engineering

　　　　　Hokkaido　University，　Sapporo，　Japan

　　　　　　　（Received　November　30，　1971）

Abstract

　　The　time－dependent　multi－group　transport　equation　has　been　solved　analytically　in　the

given　sma11　time　intervall　ftc　nd　the　solution　at　any　time　can　be　obtained　by　the　iterative

procedure．　Using　this　method　the　time　behaviour　of　the　cold　neutron　pulses　injected　into

the　cold　moderators　has　been　studied．　For　light　water　ice　and　solid　methane　at　very　iow

temperatures，　the　results　of　the　calculation　are　in　good　agreement　with　the　results　of　the

pulsed　neutron　experiments　in　the　whole　region　provided　that　the　time－of－flight　effect　is

consiclered．

1．序 言

　冷中性子は，凝集体の原子運動の研究に対する有用な道具として利用されようとしている1）。こ

の冷中性子による中性子分光の馴約のためには，大きな強度で，かつ中性子分光に適切な時間巾

を持つパルス状冷中性子源を実現する必要がある。これまでには，冷中性子源に用いられる冷減

速材としては，原子炉では経験的に液体水素が主に用いられているが，加速器においては圃体メ

タンが有望であると予想される2・3）。原子炉で冷中性子を発生させる場合には，一般に，定常的冷

中性子源となり，加速器を利用する場合には，本質的にパルス状中憐三子として発生させなければ

ならない。したがって，後者の三舎には，冷減速材内の冷中性子の時間的ま辰舞いに関する充分な

理解が必要になる。

　これまでに，冷中性子束の強度を増す試み，あるいはそれに関連した研究が或る程度行なわれ

ており，パルス状冷中性子の時闇的挙動を調べた研究も二，三行なわれている。Reichardt4）は，

軽水氷内の冷中性子パルスの減衰の測定を行ない，その結果を理論計算の結果と比較している。

彼の方法では，時ll：当fi依存の熱化方程式の形式解を演算子を用いて求め，それを級数展開して有限

項で切って，時間依存中性子スペクトルを求めている。又TewarlとKothari　5）は，273。K～

21QKの軽水氷についての冷中性子パルスの減衰について，理論的な検討を行っている。この仕

事では，時間依存の熱化方程式を，多門固有関．数展開法によって解いている。しかしいずれの研

究でも，時間の速い過渡領域については殆んど触れられておらず，また対象とした冷減速材が軽
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水氷に限られている○

　含水素減速材内では，速中性子が減速して熱中性子X一ネルギー領域の上限に達するまでに，通

常数μS程度の減速時間を要する。この時間は，水素の化学結合の状態にはあまりよらない。常

温の減速材では，上記の減速した中性子が熱化して，さらに引きつづいて減衰する特性時間は数

10ないし200μS程度に達する。水素を含む冷減速材では，当然，速中性子の減速時問が若二1二長

くなり，さらに熱化と減衰の特性時間は，常温減速材に比べて，一般にさらに長くなる傾向にあ

る。また水素の化学結合の差異に応じて，冷中性子のmネルギー分布，あちいは旧聞的挙動に差

が生じる。これらの事情ls　，冷減速材の熱および冷中性子に対する散乱断面積によって左右され

る。この冷中性子パルスの特性は，冷中性子による中性子分光の実験精度に直接影響する大切な

因子となる。この問題を明かにするためにぱ冷中性子パルスの立ち上りの過渡部分から漸近部分

の減衰の状態にわたって，1痔閲依存の中性子スペクトルの性質を詳細に調べる必要がある。

　木論文では，時言依存の多群熱化方程式を微少時間幅at　ti’ljについて解析的厳密に解ぎ，この

表式を用いて，dt時間後の解の値を計算する。非斉次の中性子スペクトル群については，　Taylor

展開を行なう。この結果を用いて，再び次の微少時間幅について解を計算する。これを逐次反復

することによって，任意の時間領域内の時i’lli｝依存中性子スペクトルを求める。この方法を用いて，

極低温における軽水氷及び固体メタン内の冷中性子忌の時間［約振舞いを，過渡領域から漸近領域

にわたって調べる。さらに，この計算結果と実験との比較検討を行なう。

　　　　　　　　　　　　　　　　2．基礎方程式と解法

　　様な体系内における中性子スペクトルφ（E，t）に対する次の時間依存輸送ブゴ程式：

　　　　　　告鰯・餌蛎（E）φ（助一∫1ぎ（E・一・E）φ（E・…）・dE’・s（E）・（t）　（2．1）

を考える。ここで，

　　　　　　　　　　　　　Σア（E）霜Σα（E）＋2”s（E）＋∠）（E）B2

であり，端（E）は，白縮的吸収断面積であり，低エネルギー領域では一般に1／vに比例する場

合が多い。Σε（E）は，巨視的散乱断面積，D（E）は拡散係数であり，B2は幾何学的バックリン

グであり，Σ’（E→E）は，巨視的非弾性散乱断面積である。S（E）S（t）は，　t・・Oに体系内に打

込まれた中性子源である。

　エネルギーについて多毛に分割して，そのi番摂のエネルギー群に対する中性子忌をφ‘（t）と

すると，（2，！）式の代りに次式を得る。

　　　　　　　　　　　　拝撃・Σ酬の一か卿）・s・（t）　（2）

ここで，！はエネルギー群の総数である。演算子」，」’及び係数蕩は次のように定義される。

　　　　　　　　　　　　　　　む　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〔・φ〕弍Σ（E’一E，）φ（E’…）・E’一濯Σ酬の　　（…）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノ
　　　　　　　　　　　　　　　　〔」’φ〕，・・　N：娠φr∫漁　　　　　　　　　　　（2．4）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　左濡1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　蕩＝∫アドΣ‘ε　　　　　　　　　　　　　　　（2，5）

（2．3）～（2．5）式を用いると，（2．2）は次のように書きかえられる。

　　　　　　　　　　　　　‘（・’IStit）・脚・（の一v・r」’・），・・，・・δ（の　　　（・6）

（2．4）式からわかるように，〔」’φ〕‘は露わには砺を含んでいないから，（2．5）式を，右辺を非斉
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次項としたφ6（t）に関する定数係数一一階非斉次線形常微分方程式と見なすことができる。〔」’φン

がもし既知であれば，方程式は初期条件が与えられれば，容易に解かれる。i1寺間tvの解｛φL（’v＞｝

の組を初期値として，時間あ＋1における解は次式で得られる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ゴノ　　　　　　　　・t‘’＋i）　（Atv）一・…帖｛φ£v・＋いΣ　’碓φw・〃β跳・｝　（…）

ここで，4あ讐嬉、一あであるΩ実際には，〔J「’φ〕tは既知ではないから，φを極’vのまわりで

Taylor展i糊する○

　　　　　　　　　　　　　　・（の一・…＋岡［糺，。＋一　　　　（・・8）

th〈Oでは（2．6）式から

　　　　　　　　　　　　　　　　く雛・畷φ・蝋’φ〕・

であるから，（2．8）と（2．9）式を（2．7）式に代入し積分を実行すると次式が得られる。

　　　　　　φE’…岡一φ辞・e一卵・＋Vi〔！φ喘1（・一囲鞠）

　　　　　　　　・｛Vt［加〃・〕一脚・・］i｝壽｛脚研（・一e…Vi’：I」t・）｝・一

（2．9）

（2a！O）

（2，！0）式の第一一項は，その群の中で4あ時Wll内に吸収，散乱によるi群がら除去される効渠を

示しており，第二項は，Aty時長内に他の群がら’i群へ入ってくる効果であり，第三項以下は，

さらに高次の添田を表わす。

　この方法で採用した近似的方法は，エネルギーに関して多群近似を用いたこと，および（2．7）

式の積分計第を実行する際に，中性子束φをテイラー展開したことにある。後：者の処置に湿し

ては，短時澗内における1／講性子火の時閥1’白変化が小さいという条件のもとでは適当な処置であり，

展開の高次の項を含めてゆけば，（2．7）式の解の精度は向上する。（2．10）式の解は，その形から，

或る次数までとった近似解に関し，その解の誤蕪を評li］liすることが可能である。これに対して，

Reichardt4）やTewと1ri－Kothar15）の方法では，それ自体では諜差を1言・【乏価することが容易ではな

い。

　（2．10）式の最初の2項迄とって展開し，さらに変形すると，（2，6）式を差分方程式ひこおきかえ

て近似して得られた解：

　　　　　　　　　　　・！レ＋1・畔・iv・1訟多i・〔〃・〕・2謙蕩　　（・・11）

に等しくなる。蓬分方程式（2．！！）式では，第…・項の分子に2一〃認あ■1の形があらわれ，dt’vの

大きさによって，あるエネルギー範囲をこえると第二項まで含めても，全体として中性子束が負

になってしまう．場合が生ずる。（2．11）の形の差分方程式ではしばしばこの種の困難が生じるが，

（2．7）式には，決してこうした不都合は起らない。

　　　　　　　　　　　　　　　　3．冷減速材の散乱核

　軽水氷および固体メタンはともに分了’結晶であるが，冷減速材としての特性にはかなりの差異

がある2・3・6）。低エネルギー中性子から小量の＝ネルギーを奪う主な機構は，前者では格子振動で

あり，後老では分子回転である。両方の分子結晶とも原子運動を分子内振動，分子側転および格

子振動にわけて考え，それぞれ独立であると仮定する。
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　軽　水　氷：

　軽水氷では，簡単のためにT一今0の極限について考える。軽水氷では固有振動のエネルギーが

比絞的高いために20Q～300K以下では，断面積が実質的にT・・Oと；おいた断面積と殆んど変ら

なくなる。以下の計算においては，次式の断面積を用いる6）。

　　　　　　　・（E’一E）一・・4含・漂、，≒，，，（2礁ア（｝誌）翫・・（E’・E）Q・，7n（・）

ここで

　　　　　　　　　　　　　　　　　　！　　　3　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1
　　　　　　　　　　　　　　　　　　万＝痂轟＋％あ6

　　　　　　　　　　　　　　TL．，．（E’，　E）　xe　SifV；lli：iil，i，1：　t‘，’ne’uztclt

　　　　　　　　　　　q・（・）協贈・・∫譜・（・一・1・le・Q・・一丁ω癖画

である。7フZαとω切は音響学的分枝ク）実効質量とDebye振動数であり，〃neとω。は光学的分枝

の実効fl勺質貴とEinstein振動数である。この模型では，格子振動すなわち音響学的分枝の振動

数分布をDebye分布で近似し，束縛回転と分子内振動すなわち光学的分枝を1つの振動数で代

表している。この散乱模型によって，極低温氷内の冷中性子スペクトルの実験値をかなり良く説

明することができる6）。

　次章の計算では，各パラメータの値として次のものを用いる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　toa＝：O．016　eV

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　tuo＝O．075eV

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ma＝18

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　7710＝2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　びわw81ノく一ン

　固体メタン：

　固体メタンによる中性子散乱を考えるに当って，メタン分子の回転が束縛されていることを考

慮しなければならない3）。低エネルギー中性子に対してぱ，球形こま分子の束縛回転を3次元等

方調和振動子で近似した．模型を用いる。やや高いエネルギー領域に対しては，K：riegerとNelkin

の理論を用いる。

　まず，前者のエネルギー領域における湿度　Tの固体メタンの微分散乱断面積は次式で与えら

れる3）。

　　　　　　　・（E’一昨撚・x・｛一％㌦…h（多ルー蕗

　　　　　　　　　　　・嵐糞．．e一（…）・／・T・fn（　　　　　tg’g2餌亙町あ；：ノ2b）塘）ゑ（・・脇）

ここで説明のない記号の意味は参考文献3・6）のものと同じである。次に，後者のエネルギー領域に

：対しては，微分散乱断面積は次のようになる。

　　　　　　　　・臥助略鮎掃㌔一・δ・・・…　・xp［一2櫨一網

この場合も記号については前と同様である。

　次章の計箪に用いた各パラメータの値は次の通りである。
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　　　　　　lnr　＝＝　3．2

　　　　　　tor　＝O．OO！5　eV

　　　　　　魏¢＝16

　　　　　　die　＝：　O．007　eV

　　　　　　i・nv＝：1．6

　　　　　　div＝O．17　eV

67

　　　　　　　　　　　　　　4．計算結果及び実験との比較

前章の軽水氷と國体メタンの散乱核を用いて，（2．！0）式から時閥依存の中性子スペクトルを計
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算した。この計算では（2．！〔｝）式の」’について！次までとった。Fig．1は軽氷水内の時間依存中

性子スペクトルを示す。これは初期には分子振動の励起の影響を示すピークを0．075あるいは0．15

eV付近にもった，特徴のある過渡スペクトルを形成し，！0数μS程後に，ほとんどの1十・性子が

0・O／　eV以下のエネルギーへ急速に減速し，その後，数100μSあるいはそれ以上の長期闘にわ

たり徐々にスペクトルのピークの位置を低エネルギー側へ移動させながら，全体としてはほぼ一一

定の形を保って減哀する。しかし，OQKの極限で軽水氷のモデルを考えているから，スペクト

ルは落ちつかない。

　固体メタンでは．Fig・2に示すように，火縛回転励起の影響をO．oo13　ev付近に示すスペクト

ルが形成されているが，全体としての傾向は自由ガス模型の場合によく似た時間依存スペクトル
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である。國体メタンの易合も，督水氷と同様に，スペクトルのピークは10数μSで温順に熱化

領域に落ちこみ，その後，徐々にスペクトルが落ちつき，ほぼ一定の形のスペクトルで減衣す

る。この坊41には，軽水氷の場合のように冷中性子スペクi・ルのイノ直が時潤とともに明瞭に移動

するようなことは見られないO

　Fig．3，4に，夫々軽水氷と固体メタンにおけるパルス中｛｛1三子実験による狙と7），理論、l　l幽算で求

めた減衰IHI線を示してある。この場合に，理論計算では体系と検出器の同隔約5．5　cmに対する

中性子の飛行時［11の影響を考慮し，検出器の計数効率の補正と，加速器のパルス幅が有限である

ためによるひろがりの影響を含めて求めた。理論額と実験／l【’｛とは，過渡領域からよい一致を回し

ている。減衣疋数ぱ飛行時ljの影響が大きく，実；寡のA－Xfとはかなり昊なっている。飛行時Mの

影響がない易合の減4乏1｛，1・問のlll里論値は，軽水氷でぱ180μS固体メタンでは215μSである。軽水

氷の場で1には，モードの形成はかなり長時同後であり，災質的にはモードは形成されないと考え

てよいが，減衰曲線は一～志ほぼ…定の減哀定数を示している。又，i責1体メタンでは，モードの形

成は早いが，中性子のエネルギーが低いので，飛ff早目の影響がさらに大きく理われている。

5．議論と結言

　極低温合オ．に減速梱ノヨのII手閥依存中性了・スペクトルの特徴は，まず典型的な冷旧姓子スペクト

ルの形が形成され始めるまでのilli・問が10数Xl・secで比較的短く，媒質によらずほぼ…一定である

ということであり，第二に，冷中性子スペクトルが或る程度形成された後にぱ，ほぼ疋まったス

ペク1・ルの形を保ちながら，ゆるやかに減衰するが，必ずしも‘rltllに蝶本モードがこの時期に強く

励起しているとは言えないことである。

　これらのことを，減速材の散乱機智1摯から見ると，時間的にしiエい『llは，中性子は高エネルギー領

域にL”あり，主に水素原子による減速過程の途中にあり，化学結合の影響による差回はあまりきい

てこない。次いで日手間の経過とともに，中性子が冷中性子エネルギー領域に落ち込み，化学結合

の影響が強くなって来ると，媒質の非弾性散乱断1論1積の特徴を強く反映した‘1材∫のスペク1・ルの

形成：が見られるように．なる。

　極低温の軽水氷の培合は，比較的荷いエネルギーでは，非弾性散乱断rki積が分子口転および格

子振動の励起により，かなり大きな値を有している。ところが，数10meVの付近およびこれ

より低いエネルギー領域にかけては，非弾性放乱断面程重がE’3に比例して急速に減少する。この

ために，冷中性子エネルギー領1或に入った中姓了’は，エネルギー授受の過程がゆるやかになり，

スペクトルの形が1品迷に変化することなく密度の減衰を和ξける。しかし，長ll手間後において，中

｛≦ij・密度が小さくなるが，スペクトルが充分低エネルギー側へ移った段階では，当然，詳細釣合

の原理が作川し出すと考えられる。したがって，その段階でスペクトルは落ちつき，基本モード

の減4乏という形をとるはずである∩しかし，このような状況は，軽水氷では，非常に長時間の後

におこるので，天質的には殆んど残本モードの励起はないと考えてもよい。

　固休メタンの場合は，状況はかなり軽水氷とはしっている。低エネルギー領域への中性子の落

ち込みは早く，早くから詳紬釣舎の原理が作用するから，スペクトルは落ちついてほぼ基本モー

ドに近い形で減駕する。しかし，この状況も，メタン温度が約！0。K以Ilの場合についてであり，

温度がこれよりかなり低くなると共なった状況が生じるはずである3）。

　これらの結果から，パルス中性子法による減衰駈落セこおいて，減衰定数αの浪綻が一・応可能で

あることがわかる。｝1：癸，減衰実験の結果は，αの決定が行われている。しかし，極低温汲速材

内では，平衡スペク1・ルの形成がなされるにしてもゆるやかであり，たとえ形成されたとしても
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かなり長時間後である．場合が多い。また，体系から検胤器に中性子が達着するまでの飛行時間の

影響がきわめて大きくなることがある。したがって，極低温減速材でのパルス中性子実験の解析

については充．分な注意が必要である。

1）

2）

3）

4）

5）

6）

7）
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