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Bulletin　o’f　the　1？acuity　of　Engineering，

　　IFIokkaido　Unixrersity，　No．　73　（1974）

冷減速材内の冷中性子パルスの
　　　　　時間的振舞いの研究

大友認雄＊　井上和彦＊
　　（11／1　’＊1：149勾三6月　28　｝三i受避甦〉

On　the　Study　of　the　Time　Behaviour　of　the　Cold

　　　　Neutron　Pulses　in　the　Cold　Moderators

．Norio　O’roMo’　Kozuhiko　INouF．’

　　　　（Receivecl　ilune　28，　1974）

Abstract

　　Theoretical　calculations　of　a　time－dependent　neutron　spectra　were　carried　out　in

detail　in　water　at　room　temperature，　in　ice　and　condensed　methane　at　extremely　low

temperatures　and　a　comparison　of　the　results　of　several　experiments　was　run；　pulsed

neutron　method，　measurement　of　the　monochromatic　neutron　pulses　by　the　neutron

refieetions　of　a　singk，i　crystal　and　all　experiment　of　the　time－dependent　neutron　spectra．

The　neutron　pulse　width　can　be　obtained　from　the　monochromatic　neutron　pulse　char－

acterisitics　and　the　mean　emission　time　of　the　eolcl　neutron　at　O．OOI　eV　was　more　than

200　microsec．．　in　ice　and　solid　methane　at　2e“K．　The　effect　of　the　time　resolution　in　the

experiment　of　the　colcl　neu．tron　speetroscopy　can　not　be　disregarded．

L　序 言

　　加速器を用いるパ．ルス状冷中性子溺：1では，ターゲッ1・で発生した速中性子が，冷減速材内の

粛として水．素原子核との相互作用を）1重して減速され，数μSで熱中性子エネルギー領域に至り，

：数10μSで冷中性子エネルギー領域に及ぶ。この關，媒質内の吸収や体系外への漏出によって，

冷減速材内の全中性二：子・強度は急速に低下し，特に高エネルギーにおいて著しい低下を見るが，冷

中性・：了顎1度は，これとは反対に急速な増加が見られる。その後，中性子の高エネルギー側から供

給が減少するに．伴い，又，低エネルギー側で増大する吸収によって，冷中性子強度も減衰する。

この結果，漸初数μSの電子線パルス幅に等しかった速中性子パルス1隔は，数！0～200μSの冷中

性子パルス輸になる。このパル．ス幅は，体系の平均放出時間に対応する。

　　　パルス状冷中性＝予ゼームを散華し実験に利用する場合，冷中性子源からの冷中性子の平均放繊

時間が，TOF実験の時間分解能に薩接影響する因子となるから，加速器を用いるパルス状冷中

性子源の研究開発に1ま，冷中性子パルス輻をあらかじめ明らかにしておくことが璽要であり，こ

のために，．単色エネル．ギーの冷中性子パル7．の時間特性を知る必要がある。パルス状冷中性子源

　＊　Department　of　A．t／oinic　111‘’ngineerring，　1；aculty　of　1；．’．ng，　ineering　Hokkaido　University，　Sapporo，

　　　Japan．



lec） 大友詔雄・井上飛1彦 2

に用いる極低温の含水素生減速材内の中性子スペクi・ルの形状ぱ…・般にMaxwell分布とは異な

り1），冷中性子パルスの時間特性に基本モードの励起は見られないし，又，基本モードの励起が

見られたとしても，かなり長時間後の冷中性子強度を著しく低下させた段階であるし，過渡的領

域では，当然，各エネルギーによって減衰モードは異なり，同一エネルギーでも時々刻々変化し

ているから，実質的に基本モードを観測することは難かしい。従って，パルス幅を決めるには任

意のエネルギーの冷中性子パルスの過渡的領域から漸近領域に至る冷二巴子パルスの形状を詳細

に知らなければならない。

　　冷中性子パルスの時間特性は，実験・理論のいずれの方法でも原理的に求め得るが，パルス

の立ち上がりが数μSであるため，実験的にこれを精度良く測定することは実際には1＝1：1来ないの

で理論的に求めるのが手取り早く，減速材の散乱三型さえ決まれば比較的容易であるから，これ

迄に，時間依存中性子スペクトルを解く試みは数多くなされている。例えば，冷中性子成分より

も高いエネルギー領域については，Marshak2）及びvon　Darde13）らの仕事があって，時聞の早い

領域から有効な解を与えている。しかし，彼らの用いた散乱模型は，中性子減速材としては実用

的でない理想化されたものであり，我々が問題にしたい低エネルギー領域の中性子パルスの時間

特性を明らかにする点について見れば，定性的情報を得るとしても，パルスの立ち上がりの部分

を除き，実質的に役に立たない。…一一＋方，実用的な散乱模型については，Reichardt4）やTewariと

Kothari5）らによって行なわれている。ところが，彼らの研究では，時閥の早い過渡的領域につ

いては殆んどれ触られていないし，冷減速材も氷に限られており，効果的なパルス状冷中性子溺1

についての知見を得るには不十分である。

　　本論文では，上述の観点で，既に提案した過渡的時闘依存中性子スペクトルの数値計算に適

した解6）・7）

　　　　　・P，ti’　〈dt）一φ1ω・轡＋毒【－φ⑰1・（1イ弾）

　　　　　　　　　　㌔諺【－卿㊥一・，yφ・）1・ぐ渦ゴト（1・一・””t：　sS・dt）｝÷…　（ユ．ユ）

を用いて，水，氷，凝集メタン内の時開依存中性子スペクトルを計算し，パルスの時間特性を明

らかにし，各種の実験結果との比較検討も併わせて行っている。

2．　冷減速材内の冷中性子パルス

　　（Ll）式の右辺の第2項迄とった近似式を川いて，冷減速材として固体メタンと，極低温氷に

ついて，時間依存中性子スペクFルを計算し，パルスの時間特性を調べた。又，常温の水につい

ても同様のことを行なった。この三つの減速材についてのパルス中性子法及び単縞1議による単色

中性子パルスの測定結果との比較検討も行った。

　2。1　水

　　常温の水は，典型的なMaxwell分布を形成し，無限体系で！／’v吸1反体の場合，中性子束の

減衰時間’o嵐！／恥Σ。olよ約200μSであるが，有限体系では漏洩する中性チによる減衰を考慮しな

ければならず，この場合の滅二時闘は，体系の幾何学的バックリング瑞を用いて，to　・・’　1／（て，oぎ，、。

十’bDBI．）で近似される。β3～0．405　cm　2の体系についてのパルス実験の結果（図1．1）において，

常温では！／α～M9μSとなっていて，　toの値よりも大きく，低エネルギー成分の中性子飛行時問

の影響が見られる6＞。打込み直後の時間の早い領域では，；・：・ネル＝F　一一分布の高調波成分が存在し

1／αを決定することは出来ない。
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図1．2　常温の水における単色中性子パルス

　　　　の時間特性
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図L4　水の単色中性子パレスの時間特性
　　　　の実験籐（Menzel　l5　lo））と晋i’算値

　　　　との比較
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　　　　依存中性子スペ列・ル



108 大友詔雄・井上和彦 4

　　常温の水（5x25×25　cm3，　t，～60　／tS）の

単色中性子パルスの測定結果（図1．2）から，

各エネルギーの1／αの値は表1に示してあ

るが，漸近領域に至っていない減衰曲線から

αを求めているため，teよりも幾分小さくな

っている。パルスの立ち上がりは数10μSに

なっているが，これは単結晶に入射する中性

子の角度のゆらぎによる分解能によるもので

あり9＞，従って，この測定結果から直接パル

ス幅を決定出来ない。

　　Menzelら10）は，311。Kの水（7．！6×25．02

×25．4cm3）の時間依存中性子スペクトルを

測定し，単色中性子パルスの時間特性を求め

ているが，この場合は立上りの部分から…応

測定がなされ，パルス幅を決定出来る。我々

は，Menzelらと同じ条件で自由気体模型で

時間依存中性子スペクトルの計算を行なっ

た。時間依存中性子スペクトル（図1．3）は，

過渡的領域で特異な形状を示し，基本モー

ドの励起を論じることは繊来ない。

（図1．4＞。両者は比較的良い一一致を示している。

（図1，5a）で，
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幸
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π
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（al水

田由気休模型

　（，293CK）

〔b｝水

自由気佑挾型

　ほげK］

　　5　　　　　　　　星。　　　　　　　l5　　　　　　　2（）

　　　　　　臨　闘’（S！S，1

図L5　水の平均中性子エネルギー

　　　Eの時間変化

　　　　　　　　　　　　　　　　これから単色パルスを求め，Menze1らの実験と比較した

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　中性子の平均エネルギーの時間的変化は，常湿

　　　　　　熱化学問が4μSの値になることを示していて，妥当な結果となっている。！0。K

（図1．5b）では，約30μSに達し，中性子の減速・冷却に時間を要していることが明瞭である。

　2．2　氷

　　極低温の氷では，Debye温度が比較的高エネルギー領域にあって，非弾性散乱断面積が低エ

ネルギー側で非常に小さな値になるため，中性子スペクトルのピークはかなり高エネルギー領域

に現われる1）・ll）。このことは，熱平衡へ近接する時定数がかなり大きくなり，実際に観測される

スペクトルは熱平衡スペクトルではない。
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　表2
　　氷のパルス中性子の実験の結果は，図1．1から1／a’の決

定が一応可能であって，その値は表2に示す。ところが，こ　　　T（。K＞　E1／α（，・1　Sec・）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．一1．．一一．．．．．．一一．．一ma．．
れから各エネルギーの中性子パルスの時間特性を推察するこ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　288　1　149
とは出来ない。この理由は以下に述べる。　　　　　　　　　　　　183　　：　　182

　　00Kの極限の氷の模型11）を用いて計申した時間依存中性　　　　　98　　…　　209

子スペ・｝s・レ（図2・1＞は過灘域・・こおいて・分子斗酒　　・・｛225

起や分子のねじれ回転の励起をそれぞれ0．16及び0．075eV

付近にも特微のある形状を示している。図2．1と中性子の平均エネルギーの時間変化（図2．2＞の

状況とから，ほぼIO　X　，aS後に，ほとんどの中性子が熱中性子＝・ネルギー領域以下へ急速に減速

し，体系内に冷中性子を蓄積させ，氷特有の非弾性散乱断面積による冷中性子ネルギー領域にお

ける緩やかな中性子エネルギー授受の過程によって，数100μSあるいはそれ以上の長時間にわ

たって，スペクトルの形状をあまり変えることなく，徐々に平均中性子エネルギーを減少させつ

つ，スペクトル強度を減衰させていることが理解される。0。Kの極限の模型であるから，詳細釣
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舎の原理が作用することはなく，スペクトルの形状もMaxwell分布とは違った，散乱と吸収の

競合による特異な鋭い形をなし，スペクトルは落着かない。しかし，十分長時間後，実質的には

無限大時間で，中性子密度は大魑｛に小さくなるが，スペク1・ル・ピークが充分低エネルギー側へ

移動した段階でスペク1・ルは落着き，基本モードの励起を見ることが出来る。図2．2は明らかに

この傾向を示している。有限滑度の模型では，詳細釣合の三朝が作用するのは早くなるはずであ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　るが，20～30。Kでは，0。Kの場合と大差はない。

　　1｛「’　　　　　　　　　　　　　　　Reichardtによる20aKの氷の時間依存中性子スペ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　クトルの測定結果4）と計算結果との比較では，両者

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　は良いttttttt一・致を示す（図2．3）。
　　1｛）／i

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　単色中性子パルスの時間特性（図2。4）は，上

　中　　　　　　　　　　　　　　．　　述の氷特有の状況を明瞭に示していて，前節の自由

　「ll　　　　　　　　　　　　　　　　気体の場合とは異なり，基本モードの励起を見るこ
　予1（｝s

　束　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　v“lt，．1

“　E，　t，

援

10）

10z

o“｝fiol　（）．（ml　e．ol　o．1　1
　　　　　中性子エネルギーIS，．eVノ

図2．1　氷（0。K）の閉山依存中性子
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　　　Eの時間変化
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とは出来ない。氷の単色中性子パルスの乱闘特性については，lshmaevi2）が77。Kで1則定を行っ

ているが，あまり明瞭ではない。図1．！のパルス中性子実験の結果は，図2．4の各エネルtt一の

1／αの重畳であるから，10。Kについて減衰曲線を，各種の補正を行った計算から求めると図2．5

の実線になり，良い・一一致を見る。破線は補正を行なわな
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　IF）かった場合であるが，体系の真の減衰曲線を示していて，

1〆α～124μSとな：る。

　2．3　固体メタン

　　パルス予冷中性子源に適切な冷減速材である固体メタ

ン1｝，13）の時間依存中性子スペクトルを調べた例は未だな

い。固体メタンは氷とは違って，自由回転定数が0．00075

eVと低く，　i亘1．転の自由度が低エネルギー中性子の玉高機

構として存在している。

　　液体・固体メタンのパルス中性子実験の結果8）（図3．1）

から，圃体メタンが氷とは違って凝似基本モードの励起が

早く，表3のようにユ／αの値が求まる。1／αの値は，磁度

の低下に伴って大きくなり，12．5。Kで237μSで，同・…・体

系（・83藁0．1349　cm“’2）についてのtoの値が220μSであるか

ら，ほぼ1割程度大きな値になっているが，これは氷の場

合と同様に，低エネルギー一での飛行時間の影響による6＞。

　　固体メタンの散乱模型は，回転の自田儀の束縛の強さ

については未だ明らかでないため自由回転模型1’1）・15）と束

縛回転模型16＞・17）を用いて，時間依存中性子スペクトルの計

算を行った。結果を図3．2a，　bに示す。束縛．回転模型の場

合0．0017eV付近に束縛回転の励起の影響が見られ，スペ

クトルの立上がりが自由回転に比べて幾分緩やかになって

いるが，これらを除けば，両者の様相は，過渡領域から漸

近領域に至る迄ほぼ同様である。回転模型の違いが，時間

依存中性子スペクトルに大きな差異を示さないのは，回転

の基底状態から第1レベルへの遷移が十分低エネルギーに

あって，この領域迄の中性子の減速・冷却に回転の自由度

の模型の違いがあまり影響しないことと，回転模型の影響

が強まる低エネルギー領域では，それ以．しに詳細釣合の原

理が1襲用するためと考えられる。

　　中性子の平均エネルギーの時閥変化（図3．3／から，・F

均エネルギーが数μSで急速に熱中性子エネルギー領域に

落ち込み，その後，徐々に媒質温度に近づき，熱化時聞は

約100μSになっている。低エネルギーへの中性子ク）落ち

込みが早く，箪ミから詳細釣合の心理が作記して，スペク

トルが落ちつき，典型的なMaxwell分布によく似たスペ

クトルを形成して，ほぼ基本モードで減衰している、，しか

し，こうした状況もメタン温度が！0。K尊王の易｛セについ
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てであり，温度がこれよりかなり低くくなると異っ

た状況が生じるはずである17）。

　　20。Kの固体メタン（β1幽0217　c：1ゴ2）の．li宝色1．1．1

性子パルスの時間特性の測定結果と，計算結果の比

較（図3．4）は，減哀二部分について良い一一一’i致を児てい

るが，パルスの立ち上がりの部分については，実験

の分解能によって大きく広がっているため一一致しな

い。0．022eVについて見ると，減速によるスペクト

ルの低エネルギー側への移動による中性子密度の減

少による50μS位迄に急速に減衰するモードと，そ

の後の基本モードの減袋の二つの減蓑モーードが見ら

れ，高エネルギーほどこの状況が顕著に観才ll旺され

る。各エネルギーの減衰による減衰部分の1毎の値

1工it・
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図3．4　園メタンの単色・・1牲子パルス
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It；　〈eV） 1／at　（／i　Sec．）

O．OO12

0．0027

0．0056
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は表4に示す。0．0021eVの1／αの値はほぼ基本モードの

減衰である。

　　図3．！の場含の12．5。Kの園体メタンのパルス中性子

実験の結果を導くと，図3．5の破線になり，1／α～！88μSと

なっている。　これから，10。K以一Elの字体メタンの場合に

は，パルス中性子実験によるαの測定が一応肩賄旨であるこ

とがわかる。実線は，氷の場合と同様，各種補1：Eを行った

結果であって，実験値と良く一致している。

3．議論と結言

　　単色冷中性子パルスを立ち上がりの部分から実験的に

正確に求める目的には，パルス中性子法は本質的に困難で

あるし，単結晶回折法では立ち」二がりの部分がぼけてしま

うからパルス幅を決めれない。従って，MenzelやReic－

hardtらのように時間依存中性子スペクトルを直接測定す

ることが望ましい。しかし，これは容易ではない。それで，

1，，
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図3，5　嗣体メタンの・酵i三子パ・レス

　　　の時闘的減衰の1汁算と実験
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単結晶回折法などで単色冷中性子パルスの一”i応の測定を行ない，理論計算で立ち上がt）の部分の

時間を補正して，正しい冷中性子パルス幅に近づけることが実際的である，，我々の方法による計

算では，立ち上がりの部分から漸近領域迄，正しい／i重1を示すから，実験との適合を見ながら，冷

減速材の散乱模型の検証を併わせて行いつつ，パ・レス幅を求めることに有力である。

　　こうした実験と理論計算とを結舎させてパルス幅を求め，これからパルス状冷中性子源の’r

均放出時間を求めた。図4．1～3に常温の水，極低温氷，固体メタン（20。K）の場合について，我々

の計算値から！／αを求めこれに立ち上がりの時言を加えたものを実線で示し，パルスの半値幅を

鎖線で示し，一次モーメントによるものls），19＞を破線で示してある。実験値は単結晶による単色

パルスの1／αの値である。いずれの場舎も，類似の結果が求ま．，ているが，固体メタンの0．007～
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0．Oi　eV付近では，かなりの差が見られ，さらに検討が必要である。氷及び固体メタンとも，

0．OOI　eVの冷i二1・i性子の平均放｝：L1時間は，約200μS以上に及び，冷il．1性．チをを1．1：1いる散乱実験で

は飛背路は数m程度であるから，分解能に与える影響は無視出来ない。表5にF・1，il体メタン20。K

の場合の平均放出時目・ギ1の分解能を示す。効果的なパルス状冷rl・1性子宮に望まれるパル刃i幅として

は，さらに短いことが必要である。パルス状熱中性子1彦llでは，減速材を薄くしたり，吸収材を加

えたりして，減蓑時間を短かくして，パルス幅を狭める努力をしているが20），冷中性予源につい

ても，同様の方法を用いることが出来るが，もともと冷中性子強度は弱いから，冷中性子強度を

ほ1来るだけ下げないようにして減衰時間を短かくする工夫が必要であるが簡単なことではない。

　　極低温冷減速材では，一般に完全：な熱平衡分布は形成されないから，熱化時間を従来のやり

方で求めることは妥当ではない。極低温氷では明らかにこの理由によって熱化時閥を求めること
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表5

平均放出 ．飛 路　長

Jl　（eV＞

〈p．S） 飛行時間 dt／t

・m　i飛費路長…
」朋i飛行時間idt／t　　ゴ朋
　（％）

O．OOI

O．O．？．5

200

10

11．4

2．3

1．8

0．4

3．6

0．8

22a9

4．6

O．9

0．2

1．8

0．4

は｝士1来ない。周体メタンの場合は一応基本モードに近い励起が見られるから，熱化時間の評価が

出来て，’、1、～100∫‘Sになる。この値は，iOOKの自il｛ヨ気体模型で計算した常温の水の場合の約3

倍以上の長時．間になっていて，熱平衡分布が形成しにくいことを示している。
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