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北大45MeV電子線型加速器TOF黒鉛ブイルター
　　　　　　中性子スペク1・ロメータと分子分光

井上和彦今：’金野秀敏’；．：一
　　　　（［1召矛049fll：：9月　30日受鍵且）

Neutron　Time－of－fiight　Spectrometer　Based　on　Electron

　　Linear　Accelerator　and　Molecular　Spectroseopy

Kazuhiko　INovE　and　Hidetosi　KoNNo

　　　（Received　September　30，　1974）

Abstract

　　A　time－of－flight　graphite－filter－detector　neutron　spectrometer　with　a　pulsed　neutron　source

basecl　on　the　Hokkaido　University　45－MeV　electron　linear　accelerater　（ELA）　was　costructed．

This　paper　describes　the　design　features　of　this　prototype　neutron　spectrometer　and　the　results

of　the　preliminary　inelastic　neutron　scattering　（INS）　experiments．　The　time－of－fiight　spectra

of　neutrons　downscattered　from　some　hydrogeneous　compounds，　benzene，　toluene　and　poly－

ethylene　over　a　range　of　30－1，000　cm－i　were　measured　and　cornpared　with　other　available

data　of　molecular　vibration　spectra．　lt　is　confirmed　that　the　luminosity　of　this　ELA　pulsed

neutron　source　is　suMcient　for　INS，　provided　that　a　high　eflicient　second　monochromator　can

be　used．

1．　序 言

　中性子は核分．裂連鎖反応の媒体として原子核エネルギー利用の道を開いたが，その役割をより

適．切にはたさせるために，中性子断面積の詳細な研究が広範翻i日にわたって行なわれた。これらの

研究のなかで，原子炉の中性子減速材の機能を調べることを耕1勺として，散乱断面積の理論的研

究が行なわれ，Van　Hoveにより時間・空弾1＝1ヨ関函数による表式が整埋され1），さらにZemach

とGlauberにより実際の問題への適用に極めて適した形式にまとめられで），典型的な分子運動

模型への中性子散乱理論の適用が示された。これらの仕事を契機として，化学結合のある体系に

よる中性子散乱理論と計算方法の飛躍的な発展が始まり，他方では減速材の中性子散乱断面積の

測定が行なわれるようになった。これらの研究の進展とともに，中性子散乱が凝舞逢体物理の研究

手段として極めて有用なものであることが明らかになり，その中の一分枝として中性子による分

子分光の分野が新しく展開することになった3）。

　中性子分光には，中性子回析に必要な中性源強度よりもさらに強い中性子源を必要とする。そ

のために，米国，欧州各国，ソ連では高中性子束研究用原子炉あるいはパルス炉の開発と建設が

行なわれたが，巨額の経費を必要とし，欧州では独仏両国が共周で建設運営している程である。

他方，それ程巨大な中性子源でなくても分子分光を行なう方法も工夫されたが，やはりそれなり
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の制約がある。また，原子炉以外の中性子訂すなわち加速器等による分子分光も試みられてい

る。これまでのおよそ10年間に，中性子散乱理論，中性子分光技術，中性子親等について豊富

な知識経験が蓄積され，まさにこれから中性子散乱の本格的な種々の研究分野への利用が始まろ

うとしているQ

　中性子による分子分光は，これまでの分光学の手段を補なうものとして，またさらにその範

囲・可能性をひろげるものとして期待されている。強い中性子忌を使用できる各国の研究機関

は，中性子分光技術の開発と，これを応用した研究に精力的に取縛んでいる。我が国では，まだ

高中性子束炉は計画の段階であり，また中性子による分子分光の仕事も少ない。我が国における

高中性子束炉の実現は数年以一L先のことであり，その実現を急ぐ必要性は極めて大きいが，それ

までの空白をなんとかして埋めなければならない。日本原子力研究所あるいは京都大学原子炉実

験所の研究用原子炉でも研究が進められているが，これらは構造解析あるいは磁気散乱に関連す

る仕事が中心であり，マシンタイム的にも制約があり，これらの研究用原子炉以外にも強中性子

源を利用して分子分光の研究を進めることが必要である。幸い，最近の進歩した電子線型加速器

と進歩した分光技術を組合せることにより，当分の間かなりの仕事を行なえる可能性があること

が，これまでのいくつかの研究例の検討および我々の予備的研究結果から明らかである。北大

45MeV電子線型加速器の出力は，工夫を加えた分光技術と組合せれば分子分光を行なえる程度

の容量に選定した。この加速器のビーム電力は定格で約3KWであり，これによって発生させ

た高速中性子を効果的に減速・冷却して熱中性子あるいは冷中性子に変えれば，約3000　cm　1か

ら数10　cmH1程度のエネルギー範囲で分子のエネルギーレベルの分析を数時間程度の測定で行な

えるという予想をたてた。この予測を確認し，さらに実用型の中性子スペクト上橋ータの計画・

設計に必要なデータを得るために，予備的なTOF（飛行時間法）ブイルター方式のスペクトPtメ

ータを組立て，二三の芳香族分子と高分子について中性子非弾性散乱実験を行ない，所期の結果

を得ることができた。

　本報告では，黒鉛多結晶を用いたTOFブイルター中性子スペクトロメータの概要と，これを

用いて行なった芳香族分子と高分子のエネルギーレベルの測定について述べる。

2．　TOFブイJV夕　一一スペクトmメー一夕

　散乱試料の分詞予運動のエネルギuレベルを調べるためには，入射中性子エネルギーと散乱巾性

子エネルギーの両方を測らねばならない。したがって，信号となる散乱中性子の個数は，二重の

エネルギー分析と散乱角の制約のために著しく減少する。したがって，有意なデータを得るため

には，強い入射中性子ビームと高い検比働率を得なければならない。信号が一般に著しく少ない

から，バックグランド中性子あるいは迷中性子の信号への混入を極力押えなければならない。

　分析しようとするエネルギー範囲は，採用するスペクトロメータの方式を左右する。この点に

ついては，中性子源強度およびスペクトPメータのハードウエアあるいはソフ1・ウエアに関する

清報およびこれらに要する経費などから，現在ではまだ不確定要素が多い。実際に，中性子スペ

クトPメータとしては色々な方式が可能であり，多くのものが試みられているが，まだまだ多様

性がある。したがって，使用できる中性子源と，目的とするエネルギー範囲および経費をにらみ

合せて，効果的な方式を選定あるいは工夫しなければならない。

　さしあたりの目標として，約！000　cm－iから数10　cm“iのエネルギー範囲にわたってinco－

herent散乱中性子を測ることを考えた。できれば，エネルギーの上限が3000・cm　i附近までひ

ろがることが望ましい。これはほぼ共有結合した水素の伸縮振動に対応する。次に，この測定に
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要する時間は，数時間程度：以内であることが望ましい。これらの闘票に対して，加速エネルギー

が30ないし40　MeVで数KW程度のビーム電力の電子線型加速器を用いて実際に試みた例と

して・HarwellにおけるDayとSinclairの仕事がある4）。彼らの結果を参照すると，北大45

MeV電子線型加速器はほほHarwellの加速器に近い容量であり，分子分光に使用できること

が予想された。

　1）　第二エネルギー分析器

　電子線型加速器を中性子游1として散乱中性子のエネルギー分析を行なう際には，入射中性子は

もともとパルス状に発生しているから，入射中性子エネルギーの分栃をTOF法で行なう。もし

散乱中性子エネルA．”一f7bN析にTOF法を採用しようとするならば，入射中性子は単色パルスにな

っていなければならない。このためには散乱試料の前に中性子チョッパーを置く。この方式は

Whittemoreが試みており5），これは，原子炉において用いられる機械的エネルギー選別著諄による

方式に対応する。

　パルス状中性子源に適する方式としては，第二の

エネルギー分析に結赫型モノクロメータを用いるも

のがある。この方式はさらに単結晶によるBrag9反

射を利用するものと，多結晶のフィルター特性を利

用するものとに分けられる。前者は散乱中性子エネ

ルギーの値に選択の可能性があるが，高次反射や装

澱がやや面倒になる等の1釣合がある。後者は簡単で

あるが，エネルギーが固定して，分解能が劣り，冷

却しないと効果が甚だ悪く，downscattering法のみ

にしか使えない制約がある。現在，この両方の型式

について準備を進めているが，まず多結晶フィルタ

ー型を先に組立てたQこの二つの方式は，ともにい

わゆる逆転配置型スペクトロメータである。原理的

な醗概図を閣1に示す。

　多結晶ブイルターには通常ベリリウムが使用され

る。しかし，ベリリウムは極めて高価であるので，

将来ベリリウムに交換する予定で，さしあたりは黒

鉛をブイルターに利用した。黒鉛は多孔質であるた

めに小角散乱が大きく，ビーム状中性子のフィルタ

ーには好ましいものではない。また，通過中性子の

平均エネルギーがベリリウムに比べてかなり低いの

で，検1二1二憾度が著しく小さく，ベリリウムに比べて

約1桁小さくなる。また，エネルギーが低いにもか

かわらずエネルギー分解能も良好ではない。

　多結韻ブイルターを効果的に働かせるためには，

Bragg．切断エネルギー以下の非弾性散乱を小さくす

ることにより透過率を高めなければならない。この

ためには，ブイルターを液体窒素温度に冷却して使

用する必要がある。ただし，散乱試料と椥：1：1器の1＝1・i］

N
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をできるだけ短かくしなければならないから，冷

却装置の設計に工夫が必要である。図2にブイル

ター用クライオスタッbの構造を示す。図に示す

ような構造で，一回の液体窒素の注入で約！5時間

連続使用することができる。クライオスタット容

・器は中姓子の透過を良くするためにアルミニウム

製で，中性子の通過部分の壁は厚さ2mmに削っ

てある。図3に中性子波長に対する透過中性子の

測定結果を示す。入射中性子は冷中性子源よりの

中性子ビームを用いて測った。

　2）中性子源
　電子線型加速器よりの高エネルギー電子ビーム

は重金属ターゲットに当り，（γ，　n）反応により中

性子を発生する。平均エネルギーが約lMeVの

発生した速中性子は，減速材により減速されて熱

中性子あるいは冷中性子となる。

　図！の逆転配置スペクトロメータではdown－

scattering中性子が観測されるから，約200　cm－i

以上のエネルギー分析には，常温軽水減速材が適
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図4　冷中性子ビーム三間スペクトル
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　　ie　O・ssm　一），

図5配　　　　労

している。それより低いエネルギーに対しは冷減速材を使用したが入射中性子強度が大きい。こ

れらの熱中性子あるいは冷中性子の入射ビームのエネルギースペクトルを図4に示す。冷中性子

は既報のパルス状冷中性子源を使用して得られる。

　3）中性子遮蔽
　中性子非散乱の実験の成否を左右するいくつかの囚子があるが，そのなかの重要な一つの因子
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に中性子遮蔽がある。中性子三井強度がかなりの程度の強度である場合には，あとは中性子遮蔽

の闘いであるといってもそれほど過雷ではない。良いデータを得るために充分な遮蔽を施さねば

ならない。

　電子線型加速器と散乱試料との聞には約3，5m厚のコンクリート遮蔽を設けてある。中性子は

この遮蔽壁にあけた飛行路を通って散乱試料に当たる。この厚い遮蔽のおかげで，電子線型加速

器で発生した大部分の無駄な中性子が迷1・｛・牲子として実験室に入るのを殆ど完全に防いでいるQ

　散乱試料とブイルター用クライオスタットおよび検出器は1螺15に示すように棚酸入り中性子遮

蔽に醐まれているQ

　4）散乱試料容器
　散乱スペクトル測定のための試料容器はにせの信号の原困となるから，極力無駄な散乱を行な

わないようにしなければならない。通常，散乱試料の最は約10％oの散乱を行なうように選定され

ているから，容器の散乱ぱこの試料の散乱に比べて無視できるようにすることが望ましいが，実

際にこの条件を充たす容器を作成するのは簡単なことではない。

　原子炉を中性子源として，ブイルターを用いて冷中性子を取出して，up－scattering法により分

子分光を行なうような測定では，試料容器の構造材にカドミウム板を用いる場合が多い。しかし，

逆転事事ではdown－scattering法を採用するから，エピカドミウム中性子の散乱が非’片穿に多くな

る。したがって，逆転配置ではカドミウム板を使用することは不適当である。

　試料容器は薄い二板のアルミニウム板を対向させて箱を作り，散乱率が。．6％以下になるよう

にした。入射中性子ビームは箱の周囲の部分に当らないようにコリメータを用いて絞った。この

ようにすることによりカドミウムを容器材料に用いた時に生じる中性子の散乱を避けることがで

きる。

　5）　装置の配置
　スペクトロメータの全体の配置を図5に示す。散乱試料，多結晶フィルターとクラィオスタット

および中性子検出器は，電子線型加速器の隣りの3．5mの厚さのコンクリート遮蔽壁を隔てた中

性子実験室に置かれている。図の配置では90。散乱で，波数にして数10cm－1から約！000　cm－i

のエネルギー領域の運動モードにより非弾性散乱を受けた中性子を観測することができる。図に

は熱中性子源を使用する場合が示してあるが，冷中性子源を用いることもできる。冷中性子源を

用いれば約200　cm－i以下の低エネルギー遷移を感度を上げて観測することができる。

　中性子検出には5cm儂〔径のBF3カウンターを1本または2本使用した。カウンターからの

信号パルスは電子回路を経て4096チャネル時閥分析器に送られる。時間分析・器では，！0μ秒の

チャネル巾で1024チャネルに儒号が分析・蓄積され，測定後所定のデータ処理を経て分子運動ス

ペクトルに変換されるQ

3．　測 定

　散乱試料に入射し，検鉦叩方向へ散乱されて黒鉛ブイルターに入射した中性子のうちで，Bragg

切断エネルギー以下の平均O．OO16　eVの冷中性子のみが検出器に達するQ即ち，入射エネルギー

がE。iで，散乱後のエネルギーがE。fであるある散乱のうち，　E，，fがO．OO16　eVであるような

散乱が観測されるわけである。E。fは既知であるから，入射中性子の飛行口辱i側を測ればE。iが2つ

かり，さらにE。i’Enfが分子運動の励起に使われたエネルギーということになるわけである。

したがって，検廊器に入射する冷中性予の時開スペクトルを測れば，散乱体系の運動モードがわ

かる。実際には，データの解析にあたってバックグランドや分解能の評価・補正など．種・をのデー
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　　　ドの計算結果8）である
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室温のトルエンによる非弾性散乱中性子

スペクトル。上部の縦棒線は比較のため

に示した（a）メジチレンの250cm一1附
近の低いエネルギーレベル9），および（b）

ベンゼンの分子内振動モードの計算結
果8）である

タ処理操作を必要とする。

　前述のように，殆ど完全に近い遮蔽により，迷中性子によるバックグランドは無く，また電気

雑音も小さく，全バックグランドは各10μ秒チャネル当り毎分およそ0．0！カウント以下と見積

られた。

　黒鉛ブイルターを使用しているために，分解能は1000　cm『i附近ではあまり良好ではない。散

乱中性子の飛行路を極力短縮したが，クライオスタットのために55cmになった。終状態エネ

ルギーが0．0016eVであることにより，散乱中性子の飛行時間が約100μ秒となり，黒鉛ブイ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　むルターの半値巾が図3に示すように約1．5Aであることと関連して，1000　cm『i附近の分解能が

図6または図7に示すようになっている。これは黒鉛フィルターを使用する場合には避けられな

い結果であるが，ベリリウムを使用すれば，かなり改善される。

　このTOF黒鉛ブイルタースペク5ロメータでは，10ないし15％散乱率で，有意なデータを

得るのに約24時間の測定時間を必要とする。ベリリウムブイルターを使用すれぽ同一のカウン

トを得るのに丁度10分の1の時間ですむことになる。

連続長時間測定を行なうにあたって，加速器の高い信頼度と安定性およびクライオスタットの大

容蚤の液体窒素容器は極めて好都合であった。測定朋始から終了まで実験老が操作あるいは調整

するのは，途中一嗣の液体窒素の追加注入のみで，それ以外の操作は皆無であり，ただ全システ

ムの視察，監視を行なうだけであった。

4．　散乱中性子スペクトルと分子運動モード

　量子化されたエネルギー状態を有する散乱体系による始状態iから終状態〆への中性子の微

分散乱断面積は，次の4つの囚子の積として表わされる。簡単のために，ここの例では調和振動

子による散乱を考え，星子数の変化を±1に限っておく。他の場合への一般化は簡単である。

　i）始状態iから終状態fへの遷移行列要素の二乗；
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　　　　　　　　　　　　　Σ〈iie一嬬鰭プ〉〈f　1　ei”　Ru’li＞

　　　　　　　　　　　　　v，vt

ここで，瓦とR｛はVおよびノ番週の散乱原子核の位遣である。

ii）温度Tの熱平衡において，散乱体系が始状態∫にある確率；

　　　　　　　　　　　　　　　　P‘＝e－ltii／kT／Σe－fJi’ノi“7’

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　i’
ここで，Eiは散乱体系の固有エネルギーを表わす。

iii）入射中性子強度に関する規格化と，散乱中性子の終状態密度に関する因子；

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（た∫陶

ここでleiとlefは入射および散乱中性子の運動量である。

iv）エネルギー保存則を表わす因子；

　　　　　　　　　　　　　　　　　6（Enf　m　E”i±hto）

（1）

（2）

（3）

（4）

ここでωは調和振動子の固有振動数であり，±符母は散乱体系の逆励起と励起，中性子の側

から見ればup－scattringとdown－scatteringに対応する。これらの因子のうちで，散乱体系のエ

ネルギーレベルの情報を最も直接1；1勺に表わしているのは，（4）式のエネルギー一保存則である。

　本実験における中性子スペクトロメータでは，E。fが0．OO16　eVであり，観測される非弾性散

乱中性子はdown－scatteringによるものである。（4＞式はδ函数であって，散乱中性子スペクト

ルが鋭い線になることを意味しているが，実際に観測されるスペクトルは，モノクロメータの分

解能および散乱体系の運動の特性に基因するレベル0）ひろがりのために，有隈な巾のピークの集

まりである。

　図6，図7品目び図8に，横軸に中性子のエネルギー遷移にとった散乱中性子強度の測定結果

を示す。これらの散乱中性子スペクトルは分子運動の特徴を直接飯えている。図6と図7は芳香

族分子に関するもので，室温のべソゼンによる非弾性散乱スペクトルとトルエンのものである。

図8はポリエチレンによる非弾性散乱スペクトルであるQ

　ベンゼンのスペクトルは，便宜的に二つの領域に分けて考えられる。即ち，400　cmmi附近より

高い＝ネルギー領域の分子内振動モードによる部分と，それより低い頒域の分子全体の併進・圏

転によるものである。800　cm一i以下の分子内振動モードの測定結果は，図6の縦棒図に示した光

学的方法によって測られたレベル7）および基準振動モードの計算結果8）と合っているQ300　cm｝i

および540cm｝正附近にピ…一クの痕跡がみえるが，これらは弾性散乱を受けて，黒、鉛の高いエネ

ルギーのBraggピークの谷を抜けた中性子によるものであろう。同様な傾向がトルエンの場合

にも見られる。

　トルエンのスペクトルぱ三つの部分の舎成であ

る。分子内振動モードによる部分，分子全体の併進・

醐転によるものに加えて，メチル基の内部回転とべ

ソゼゾ環に対するゆれによる部分である。最後のも

のは始めの二つに強く重複して現われている。　トル

エンのスペクトルの著しい特徴は，ベソゼソのもの

と比較して直ちにわかるように，250　cm－i附近に

巾広い強いピークがあること，低エネルギー側が

600cm－1以上に比べて相対的にかなり盛上っている

こととであるQ250　cm　しのピークはメジチレンで観

測されている225　cmrmiのピークから考えて〔｝），メチ

s

ピ
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図8　室温のポリエチレンによる非弾性

　　散乱中性子スペクトル
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ル基の横振れに由来するレベルである。

　トルエンのメチル基の内部回転に対する束縛は，分子の形状から考えて麺めて低いと考えられ

ている9）。図6には颪接これを確認するレベルは観測されていないが，600cm－1以上のピークの

谷がベンゼンのものに比べて明瞭に浅く埋っていることは，回転のレベル間隔が小さく，これが

分子内振動に重複していると考えることによって説明される。また200cm一蕉附近のスペクトル

が，ベンゼンの場合とぱ逆に，600cm－1以上のものに対して高いことも，分子全体の併進・嗣

転に加えて小さいエネルギー遷移を可能ならしめる他の散乱機構が強く寄与していることを示唆

しているQこの点もメチル基内部嗣転の束縛が極めて弱いという仮定によって説明される。

　ポリエチレンでは！50　cm－i附近に巾広いピークがあり，これは一CH2一の軸に対する噂1転

的ねじれ振動と考えられるが，この報告には載せていないが別に測定したシクロヘキサンで200

cm｝t 豪ﾟに観測された一CH2一のねじれ振動に対応するものである。振動数の差は，シクP

ヘキサンとポリエチレンの立体構造の差異から定性的に説明される。

5．　結 言

　以上に述べた予備実験の結果から明らかなかうに，TOF黒鉛ブイルター型の予備実験用の中

性子スペクトロメータは，感度と分解能は必ずしも満足できるものではないが，予備実験の目的

を充分はたすことができ，かつ数1000cm－1から数10　cm－1にかけての分子運動モードの有意

なデータを得ることができて，改善された型式のスペクトPメータを用いれば，北大電子線型加

速器は巾性子非弾性散乱による分子分光に効果的に役立つことを立証することができた。そして

改良された型式のスペクトPメータの特性，すなわち感度，分解能，エネルギー範囲などの評価

を可能にする種々の情報を得た。これらの情報を取入れて，現在既に進んだ型式のスペクトロメ

ータ装置の計画・準備を進めており，いつれ報告する○

　パルス状中性子源を用いた逆転配置型スペクトロメータは，数10　cm　1の低エネルギーから数

100　cm　i以上，さらに2000　cm－1ないし3000　cm－iまでの測定が可能である。これはdown－

scattering法によっているため，分子の励起のみを観測するためである。これは今後の分子分光

への応用において極めて有利な点であるが，なお分解能については工夫を加える余地が残されて

いるQ

　中性子散乱に殆ど選択律がないことから，当然のことであるが，トルエンの実験データから明

らかなように，光子を用いる分光手段では観測しにくいメチル基の基全体としての運動モードを

中性子散乱でぱ容易に観測することができる。
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