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§　1．　　Introduction

　近 年， 中性 子 回折 と い う研究分野は 物性研究 の 一方 法 と し て 定 着 し て きて い る ， 歴史

的 Pcは ， 中性子 は 1932 年 tc　 Chadwick　ecよ り発 見 され てお り， 1936 年 に は　Elasser

に よ っ て X 線回析 と同様 の 回折現象の 可能性が 示 され て い た 。 しか し ， 中性子 回折 の 定

量 的 な実験が 可能 ecな っ た の は ， 1940 年代以降各地 VC原子 炉が建設 され ， そ れ を中性

子 源 と して 利用で きる よ うに な っ て か ら の こ と で あ る 。 1942 年 に 初 の 原子 炉 CP − 1が

ア メ リ カ の Argonne に 作 られ ， 1945 年 に 中性子 回折 の た め の 分光器が備 え られ て 以

来，中性 子 回折 の 研究 は進み ， 最近 で は 加速器 を利 用 し た パ ル ス 中性 子 も使わ れ る よ う

gc な っ て きて い る 。 日本 で も 1960 年 に 目本原子力 研究所 ec研究用原 子炉 JRR − 2 が設

置 され ，そ の 後 JRR − 3が ，さ ら に 京都 大学 の KUR が 建設 され て い る 。 中性子 を用 い

た物性研究 の 対象 と し て は ， 初期 の 1945 〜 55 年 に は 物質 の 静的構造が主流 で あ っ て 、

1947 年 に は NaH の 結晶構造や MnO の 磁気構 造 の 研究 が 発表 され て い る 。そ の 後，

1955 〜 65 年 ご ろ に は 物 質中 の 粒子 の 運動 ，す なわ ち，格子振 動や 分子 振動 の 研究が

行な われ る よ う に な り， 1965 年 以降で は HFR （high　flux　reacter ） を用 い て ，弱 い 励

起に っ い て も調 べ られ る よ うに な っ て い る 。

　中性子 の 性 質 に つ い て は ， そ の 発見以 来 ， 多くの 研究が な され て い る 。 そ の ス ピ ン は

1／2で フ ェ ル ミ粒子 と して 扱わ れ ， 質量 は LOO8989amu ， 磁気 モー
メ ン トは一1．913148

± O．　OOOO66PtN 半減期 は 12．2 ± 1．3min で あ る ・ま た ・そ の 電荷は 10
’18e

以 上で は な い

こ と が確 か め られ て い る 。 中性 子 の エ ネ ル ギ
ー，波長 を電磁波 と比較 し て み た の が 表 1

で あ る が ，回折実験 ec用 い ら れ る の は ，核 分裂 に よ っ て 生 じ た 高 エ ネル ギ ーの 高速中性

子 を減速材で減速 し た 熱中性 子 で あ る 、こ の 熱中性 子 は ， そ の エ ネ ル ギ
ー
及 び 波長が固
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体中の 種 々 の 波動 と同程度 の 大 きさ で あ り，物性 測定に 適 して い る ． そ し て ， X 線 （電

磁波 ）が 電子 tcよ っ て散乱 され る の に 対 し，中性 子 は 相手 の 原子 核及 び ス ピ ン と の 相 互

作用 を通 して 散乱され る の で ， 中性子 回折で は X 線回折 と は 違 っ た 側面 か ら の 情報が 得

られ る の が特徴で あ る 。

電
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x
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→ ｝冷 中｛好

表 1　　電磁 波と 中性子 の エ ネル キ
ー・一，波長な どの 比較

また
，
X 線 と比 べ て 中性子 は ， 透過力が 大 きい こ と，核散乱 の 原子散乱因子 f（θ）が 角度

に 依存 しな い こ と ， 弾性散乱能及び 散乱振 幅が X 線 と ほ ぼ同 じ オ
ーダー

で は あ るが ， 散

乱原子 に X 線 の 場合ほ どは依存 しな い こ と ， な ど も重要で あ る 。更 に ， 中性子 線 の きわ

だ っ た 特徴に ス ピ ン をも っ て い る こ とがある が ， こ れ を積極的に利用 し て
，

一方 む きの

ス ピ ン の み か らな る偏極中性子線 を用 い て よ り多 くの 情報 を得 る こ と も可能 で あ る 。

　中性子 回折 の 研 究対象 と し て は ，物質 の 静的構造 を調 べ る もの と ， 動的構造 を調 べ る

もの と が あ る 。前者で は ，H を含ん だ もの や 原子番号 の あ ま り違 わ な い 原子 か らな る も

の の 結晶構造の 研究，磁 気 散乱 を利用 した 磁気構造 磁性 原子 の 電子 状態 の 研究な どが

中性子 回折 に 有利 で あ る 。また ， 透過 力が 大 き い こ と を利用 して液体構造 の 研究 に も使

われ る 。後者 と し て は ，格子振動 　フ ォ ノ ン の 分散 ， 分子振動 結晶 中の ス ピ ン 波 や 相

転移，臨界散乱，液体中 の ダイ ナ ミ ッ ク ス や 拡散な どが よ く研究 され て い る 。最 近 で は
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生 体物質 の 研究に 対 し て も中性子回折が 応用 され つ つ あ る 。

§ 2・散乱回折理 論の基礎

　 §§1． 散乱 断面積

　散乱俸 か ら十 分遠 く離れ た と こ ろ に 線源 をもっ 中性子 線は ， 平面波 と して 取 り扱 うこ

と が で き る 。 し た が っ て そ の 波動関数 をψ とすれ ば ， 次 の よ うに 表 わ され る 。

　 　 　 　 2　　　　　 2
　　　ワ ψ＋ k ψ

＝ 0　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 〔1）

　　　k、．＝ 2＿・

＝

”lov
　　 　　 　 2　　　 21

　　　ψ。

＝
・ xp （ihz ）

こ れ を極座標 に 変換す る

　　　・。

一

… （・kz ）一 Σ。
（・・＋ 1）・・（赤 ）  （kr ）e（… θ）

　　　　　　　　　　　  義ψ1

　　　　　　 ノ （x ）： Bessel 関数

　　　　　　星  ： Legendre の 多項式

　　　　　　量子 数 ： 〔9（・d＋ 1ガ  

散乱 体Fe よ り散 乱 され る 項 （球面波 ）を っ け 加え る と

　　　・
一 崇。

・9− 9exp（・kr ）一 ・・P （・ 1・・ ）÷ xp 圃

（2）

（3）

（4）

（5｝

と表わ され る 。 こ こ で a は 散乱径 （scattering 　length）と呼 ばれ ，一
般的 に は 複素数 α ＋

βz で 表わ され る。こ こ で は real な量 と し て扱 い ゐ で表わす 。

　単位時間 に 単位面積 を通過 する 中性子 の 数は fluxと 呼 ばれ る 。入射中性子線 の flux

は 次 の よ う に な る 。

　　　 vl ， xp （it！z ）iZ− v ・n 〔・m
−2se

δ
1
〕　 　 　 　 　 　 　 　 （6｝

　　　　 V ：中性子 の 速度
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散乱 体 に よ り 4π 方向に 散 乱 され る中性子 流 （neutron 　current ）は

　　　v ・4 ・ ・

21

÷・ xp （ikr）f2− ・4・ ・ 1・ 12n・〔・ec
｝1

〕　 　 　 　 （7｝

こ の 両者 の 比 が散乱断面積 （scattering 　cross 　section ） σ
s

で あ る e

　　　。
一

・・ vl ・ EZ・n ＝ 、。 1． 」
・

一 、。 （。
・
＋ i、？

・

）〔。m 〕　 　 　 　 〔8〕
　 　 　 　 　 　 　 vn

　次 に 吸 収断面積 （absorption 　cross 　section ） aa　 2 求 め よ う。吸収 に 対 し て は ♂＝ 0 の

S 波だ け 考えれ ば よ い か ら．

　　　ψ
゜

一

ψ：− 9 ・ xp （tkr ）一

歯 ｛・ xp （ik・ ）
一

（1 − 2… ）・xp （ik・ ）｝

物質に 入射す る 中性子 流は

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2

　　　v ・…
21

綜 塑 1 一静 〔・ec

−1
〕

で あ り，通過 して 出て い く中性子 流は ，

　　　v
・4。 ・

・

1± 整
（嗣 12一窘 11− ・ik ・　F2・n ・〔sec

−1
〕

単位時間9C物 質で 吸収 され る 分 は 両者 の 差で あ る か ら ，吸収断面積は

　　　。
一 舞｛1＋ ・tk ・ 12｝一 一

讐 ・・（α
2

＋ t・
2
）一

一4 一
侮

故に 全断面積 （total　cross 　section ） σ
t

は

　　　at 一
ら

＋ r
一撃

と い うよ うec求 め る こ と が で きる 。〔8｝とanか ら，

　　　 α
2
　　　　 4πσ s

　　　7
＝ − 1＋ 7 房

第 2 項 》 1 な らば，近似的ee α　 ；α ＝ b と し て よ い 。

｛9）

（10｝

（11）

（12）

§§2． 一
般表現

BQrn 近似 ，　 Fermi の pseudo　 potentialを用 い る。波動 ベ ク トIV　k ， ス ピ ン s を もっ
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8

ご
帳
一

　 　 　 　 　 t

q → q

図 1

中性子 が散乱 体に よ っ て 散 乱 され て 波動 ベ ク トル kt，ス ピ ン s
’

を もつ よ うに な り，同

時 に 散乱体 の 座 標 も g か らゲへ 変化 す る 図 1 の よ うな 過程 を考 え る 。 微 分散乱断面積 （

differential　scattering 　cross 　section ）は 次の よ うに なる 。

　　　（凱 ＿ ，，、
一 髣（舞 ・

21
・ ・

’
・

’・i・f…
’
・
K ’ V ・r）1… ＞ 12　 ・・3・

運 動量 の 保存か ら

K ＝ k’
　− k aの

’kー
が要請 され る。また ， エ ネル ギ

ー
の 保存か

ら

　　　誓吻
一 欝・

馬　 1151

で あ っ て ，保存式 を考慮 に 入 れ た微分散 乱 　　　　　　　図　　　2

断面積 は次式 で 表わ され る 。

　　　・羨1“ ・
，，。

．

、
，

，。
t

一

鋸鍼 ・〈・小 ・ ・

’K ’

・・…lgs＞ 12

　　　　　　　　　　　　　… 誓
2

＋ 翫 鐸 ・
，
・

Kー

a6）
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散乱体が位 置 g　tCあ る 確率 鳥，中性 子 が ス ピ ン s2 もつ 確率 鳥（入射 中性子線は 偏極

に い な い とす る ）は ，次 の よ うに な り，

　　　　　　・xp （一馬／観 ）
　 　 　 P ＝

　　　
9

ζ
exp （一死厚 ）

　　　尾
一

与
一 者 ・ → ff− − t

こ れ ら を用 い れ ば，一
般に 微分 散乱断面積は ，

　　　・轟 ・一

默 群 ・が 1〈 ・劉 ∫譜 ・噛 ・ ＞ 1

　　　　　　　　　… 騎
2

＋脅
一鎗 ・

〔17）

（18）

｛19）

と な る 。

　 §§ 3． 原子核 に よ る 散乱

　　（a） ス ピ ン 0 の 固定原 子 核

　こ の 場合は ，
s ＝ O 、　 g　

＝：90 とお くこ とが で き る 最 も簡単な場合で ，〔19）は

　　　・
、舞 ・− 7

’

・舞 ・
21

∫耐
K
… ）12… 義・k

・
2 一め ） 　 ・Ol

　　　（
d σ

d2 ’
）一 （器、

）
21

∫譜 酬
2

　 　 　 　 　 r・1）

で 表 わ され ， 弾性散乱 （elastic　scattering）とな る 。
7 ω を Fermi の pseudo　potentialと

す る と

　　　7 （r）＝
2π方

a δ（r − R ）　　 R ：原子 核半径　　　　　　　　　　　　　　（22｝
　 　　 　 　 　

mo

　　　騫 一 ［・ 12　 σ
一 ・・ 1・ 12　 　 　 　 　 　  

とな っ て ， §§1 の 結果 と 一
致 し， こ の potential は 妥当で あ る こ とが 示 され る 。

　　（b） 固定され て い な い 原子 核 に よ る散乱

　気体 に お い て は ， 中性子 の 衝突 に よ っ て 原 子 核が移動す る こ と も考慮 す る 必 要が あ る 。
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まず ，原子核 と 中性子 の 換算質量 を考え る。

　 　 　 　 　 　 　 m

　　　μ
二

m 卑孟　　　 m
、

：原子 核質量
　 　 　 　 　 O　　 　 a

自由な 原子 核 ec対 す る断面積 af
， e，

と束縛 され て い る原子核に 対 す る 断面積 σ
b。面

と の 間

？C は ，次 の 関係 が あ る 。

　　　篇 一斎一 晶 ）
2

　 　 　 　 　  

妬

万
 

＝

1
万

ま
陶叫てつよ

σ
free

； 4π lal2

A ＝ 質量数

（1＋
ML
：Q

）
2

　 　 Ma

〔25｝

 

とな る 。

　　（c） 中性子 エ ネル ギ
ーに よ る 散乱断 面積 の 分散

　こ の 分野 で は Breit・Wigner の 分散 の 理 論が よ く知 られ て い る 。そ の 結 果 に よれ ば、散

乱断面積 σ ，吸収断面積 σ は そ れ ぞ れ 次 の よ う に 表わ され る 。
　 　 　 　 ポ　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 a

ゆ ξ・

，照 ，≧罪、紳
ド 　 　  

磯 岬 詈論 ）
z 　 　 …

こ こ で

　　　　健 ＝ eikR 　sin 　fO　R　　 R ：原 子核半径

　　　　　ポ テ ン シ ャ ル 散乱 の 項 を示 す

　　　　 E ：入 射中性 子 の エ ネ ル ギ
ー

　　　　4 ：複合核 2 作る の ec要 する共鳴 エ ネ ル ギ
ー

　　　　浮
）

・齢 灘 な る過 程 の 鷦 幅

　　　　ri
「）

：複合核 が 入射 中性 子 と 同 じ中性子 を放出 す る過程の 共鳴幅
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熱中性子 で は 、

　　　IE＋ 参魂
）1《 ト 星＋が4γ）1 （29｝

が 成立 す る こ と に よ り， 次 の 二 点が結論づ け られ る 。

・厄
一・

’e
で あ 帰 ÷眦 例 ・・ ．

　2） σ
，

， α は 不変 定数で あ る。

据 程
・ と v ・ う獄 を用 ・・ る と・　 a 　・・Zkの よ う厳 わ され ・ n

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 e

　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　 　　 　　 　　 　　 　　 〔30）　 　　 α　・ ＝ ξ＋

　　　　　　　（E − E
　 r

）＋ 参（瑠 ＋瑠 ）

  式 の 第
一

項 （ポテ ン シ ャ ル 散乱 ）の み を取 り出 す と、原子核 は 中性子 に 対 し て 無限大

の ポテ ン シ ャ ル を も っ た 剛体球 と考 え られ るか ら ξ； R と な る の で

　　　・
s

一 簧1・ξ12− ・・ R2 　 　 　 　 　 　 　 　 ｛31）

と表わ され る 。こ こ で ，原子 核 の 徽 は
一定 と翫 て R − 1．5 ・ 1・

一’2
／

2cm
と す る と

（A は 質量数 ）σ は Aaj3 に 比例 す る こ と が期待 され る が ，実際は 不規則な 変化 2 示 し，
　 　 　 　 　 　 　 3

質量数 と の 比例 関係 は くずれ て い る 。 こ れ は   の 第 二 項 の 共 鳴項 の 影響で あ り，E 〜
身

の ueec大 き くき い て い る 。熱中性子 に 対 して は ，　 E が E
。

　tc 比 べ 小 さ い か ら， α は 次式で

近 似され る 。

　　　。 。 」 1と． ， 　 　 　 　 　 　 　 　 （，、〕

　　　　　　 2硯

ぢ
ω

は k・・c 比 例す る か ら・ ・ は 入 射波 の 波長又 は エ ネ ・レ ギ
ー

に 対 し一定で 分散は な v ’ ・

鰰 性子 に 対 して 滅 孀 パ
γ）

は
一rCeこ は

　　　ト辱 暢 （準
）

・ r！
’）

）　 　 　 　 　 　 　 　 （33｝

で Cd ，Ga な ど少 数 の 原子核 を除 き吸収 は 小 さい 。　 Cd ，　 Ga な ど は 熱 中性 子 の 吸 収能

が大 き く ， X 線に 対 す る Pd と 同様 の 働 き を示 し，遮蔽板 と し て 用 い られ る 。 しか し，

こ れ ら は 高速 中性子 に 対 し て は そ の 効果 が な い 。 こ の こ と に 関 して ，高速 中性子 と熱中

性 子 の 割合 を示 す指標 と して Cd 比 Rcd と呼ば れ る もの が 使わ れ る
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　　　R
。d

』 ・・t
＋ φ… 一 ・ ・ 一 ・・

di… r ・nad

　　　　　　　　　　　　　　　　 ¢f。 。 t　　　　　　　　縅

散乱回折実験用 と して は ，R
。d ＞ 102 が望 ま しい 。

　　（d） ス ピ ン を もつ 原子 核 と 同位元素効果

　 pseudo　potential と し て 次の よ うな もの を考 え る 。

酔 癖 ％ ・・r − R ） 　 雌 子核 ・ 位 置

微分回折 断 面積は次 の よ うに な る 。

　　　（
　d2 σ

d9 ’dE ’ ）一 罪 慧 1・ 〆・ 1詈ダ
RI

・・ ＞ 12δ（蜘 ）

（34｝

（35）

鬪

原子 の 集団か ら の 散乱強度 を求 め る ecは ， 各原子 か ら の 散乱 波相互 の 干渉効果 を取 D 入

れ る必 要が あ る の で ，次 の 四 点 を考慮 しな けれ ば な らな い 。 （磁 気散乱は考 えな い ）

　 1） 格子 tcわ た っ て の 同位体 の 分布

　 2） 核 ス ピ ン の 配 向

　 3） 原子核 の 位 置配列

　 4） 原子 核の 振動

　今 「v個 の 原子 よ り な る 系 を考 え ， π 番 目の 原子 の 位 置 2n ， 散 乱径 を an とす る と

　　　缶
一

影 鳩 幽 佞 ・劉 甑 1・・ 〉

　　　　　二 Σ eiK
（r め

く αちα 〉 　　　　　　　　　　　　　　　　　翩
　 　 　 　 　 　 n 冠　　　　　　　

n
　

n

こ の 原子 の 集 団が ラ ン ダム で相関が な い と す れ ば

　　　・ 哺 》 像皐雲諺
〉

惚 ご∬

が 成 立 し，結局

　　　〈 α め 〉 − Ka ＞ 12＋ ｛〈 1・ 12＞ − 1＜ ・ ＞ 12｝δ ， 　 　 　 　 　 （38｝
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 nn　 　 　 　 n 　 　7し
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と な る 。そ れ ゆえ ， 断面積 を干 渉性 （coherent ）な もの と非干渉性 （incoherent）な もの に

分け る こ と がで きる 、

　　　嚇 ）一 （諾， ）
e 。、

＋ （籌・ ）
i。。。h　　　　　　　　 （39｝

各項 を書き下せ ば

　　　（
d σ

d9 ’ ）
e 。fi

− 1・ ・ ＞ 12曜
κ ゜ ne

　 　 　 　 　 （・。・

　　　（
d σ

d2 ノ ）
ine。h

− N ｛・1・ 12＞ ヨ ・・ 泊 　 　 　 　 　 （41）

と な る 。 こ こ で ，同位体効果 を考 えれ ば， i 番 目の 同位体 の 散乱径 を 色 ・濃度 2　Ci と

す る と ， 1〈 α＞ 12＝ 1Σ Oa 「
2
，〈 1α　12＞＝ Σ　c．la．12とな る の で ，一

般 に 非干 渉性 断面
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 z　 t　　　　　　　　　　　　　　　　　　 e　　 t　　　t　 　 　 　 　 　 　 　 　 t

積は 0 と は な らず ，
バ ッ ク グ ラウ ン ド と し て 観測 され る 。

　次 に 核 ス ピ ン を もっ 場合 ec つ い て考 え る 。最初 は 便宜的 に 核 種 は
一

種 類 とする 。原子

核 が ス ピ ン をも っ て い る 時，入 射 中性子 の ス ピ ン は 1／2 で ある の で ， 合成 ス ピ ン ノ は ，

な訂 ± 麦の 二 通 ・ の 駘 姓 ず・ ・ ゐゐ ・こ 対 す・ 臆 の 数 は ・そ れ ぞれ （2∬ ・ 2

）個， 21 個で ある の で ， ゐ，ゐ を と る確 率 を w
．
， ω一 とすれ ば ，

　　　靴 「 2∬咢斉，、
一

，1÷11

　 　 　 　 　 1・21

　　　。 ＿ 　 21 　 ＿

1
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ｛43）

　　　
一
　　（21十 2 ）十 2／　 　　 　　 　　 　 　　 　　 　 2∬十 1

となる 。ま た， J
＋

に 対応 す る 散乱径 を α

±
と すれ ば ， 散乱径 の 平均 〈 α 〉 は 次の よ う

に 表わ され る 。

　　　〈 α 〉 二 （ω

＋

a
＋

＋ 耽 乾 ）

　　　　　一 （
，鐫 ・

．
＋

、鵡 ・．）

こ こ で 再び 同位体効果 を入 れ る と，次 の 二 式 が導 か れ る 。

　　　・ ・ 〉 一

轡 鞴 ・．

＋
、趣 一・

幽

（45）
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　　　・ 1わ 一 Σ4 缶柩 ．
12＋ 歯 1％．F）　 　 　 （46）

　 　 　 　 　 　 　 t　　　　　　　　 t 　　　　　　　　　　　　　　　　　 占

先に 述 べ た こ と を用 い れ ば ，断面積は 次 の よ うに 書か れ る 。

　　　ら。、

− 4・ 1〈 ・ ＞12　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （47＞

　　　a2
°t
　・…

。。、
＋

ら＿ 广 4・ ＜ 1・　i2＞ 　 　 　 　 　 　 　 　 （48）

こ こ で若干，実例 をあげて み よ う 。

　例 1　 Fe

・
e ．、

… 　11．4b・ ・n ・鮮 ・3b ・ ・n　 lb ・ rn − ・ ； ・・
−24

 
2

　 Fe に は 次 の 三 っ の 同位体が あ る 。

　　　　核 種 　 ス ピ ン 　 存在比％ 　 散乱径 （10
− 12cm

）

　 　 　 　 5d
　 　 　 　　 Fe 　　　　　　　　 O　　　　　　　　　　6　　　　　　　　　　　　　0．42

　 　 　 　 56
　 　 　 　 　 Fe 　　　　　　　　O　　　　　　　　 91　　　　　　　　　　　 1．01

　　　　
57Fe

　　　　　　1／2 　　　　　　　　3 　　　　　　　　　　0．5

　高存在比 の 同位 体の ス ピ ン が 0 の た め大部分が 干渉性散乱 と な る ．

　 例 2　 V

　　∬ ＝ 7／2　 α

＋
と α一の 符号が異な る 。

　　 ・
。。广 0・03bam

　　 ot
°t

＝ 5．1barn

　 V の 場合 に は ， 同位 体 は一種 し か な い が ほ とん ど が ス ピ ン非干渉性散乱で ．ほ ぼ一
様

　 な バ ッ ク グラ ウ ン ドの み をもつ た め ，サ ン プル ホ ル ダーと し て 使わ れ る 。

　例 3　
1H

　　∬一 ・／2 　 ・

．

一 ・．04 × ・・

『
’2cm

　 a −
一 一4．7 × ・・

− 12　em

　　〈 ・ 〉 一 （号・
．

＋｝・ ．）一 ・・395 …
一’2

 

　　・
。。、

− 4・ 1〈 ・ ＞
2

＝ 2b ・ ・n

　　・1°‘
一 ・・ （号1依 i2＋去ia．1）− 81b ・ ・n

　
lH

の 場 合 も非干渉性 が ひ じ ょ うに 大 き く，水 素化合物 の 粉 末試 料 に よ る構造解析 は

　困難で あ る．尚、
2H

は
傷脚 h

が 小 さ い の で構造解析 tCは 有 用 で あ る 。両 者 の 存在比

　 は 次 の 通 り で あ る 。

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　
− 169−
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IH

：　99．985 ％　　　　　　
2H

　：O．　Ol49 ％

　原子核 ecよ る 中性子 回折 の 説 明 を終 え る ec当 り

以 下 に ま と め て お く。

　　　X 　線　回　折

1． プα Z （原子 番号 ）

2． 散乱振幅 は 正 （位相差 π ）

3． f（θ）は θ に 依存す る

4． 結合状態 に 依存す る

5． 同位元素 の 影響は な い

6． 散乱 tcよ っ て 偏光す る

7． f は 計算 可能

8， 非干渉性散乱， コ ン プ ト

　　ン 散 乱 は 弱 い

9． 吸収 は Z に 関係 し、分散

　 　 が ある

10．　 σ 》 σ

　 　 a　　　　　5

核 外電子 に よる X 線回折 と の 対比 を以

　　　 中 性 子 回 折

b は Z
， オ に 対 して 不規則

散乱振 幅に 正負 があ る

h は θ ec 依存 し な い 定数

結合状態 に 依存 しな い

同位元 素 の 影響 を大 vye うけ る

散乱 ec よ っ て 偏光 し な い

b は
IH

以 外は 計算不能で 実測値

非干渉性散乱 は ，核 ス ピ ン 1 同

位元Pt　ecよ っ て は 大 き い もの も

存在 す る

吸収は Z ， 、4 に 無 関係 で あ る が ，

分散は あ る

　 　
％

〜 σ
s

　 §§　4，　磁 気散舌L

　核外 電子 が ス ピ ン磁 気 モ
ー

メ ン ト を もつ 場 合に は ， 電子 と中性 子 の 磁 気 モ
ー

メ ン トの

相互作 用 tcよ っ て 磁 気的 な散 乱がお こ る 。 核外 電子 及び 中性子 の 磁 気 モ
ー

メ ン ト を μ
e
、

μ
n

と し ，次の よ うな ベ ク トル ポ テ ン シ

ャ ル を導入 す る 。

A − ・ ・

舟
1r− rnl ＝ 　 r

An

ル V 　は 次 の よ う に 書け る 。

　 m α9

〔49）

を用 い れ ば，磁 気散 乱 の ポ テ ン シ ャ

入

畢 ／、 。 a

隼

　 図 3　　磁気散乱 tC対 す る 諸
　　　　 ベ ク トル の 関係
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　　　  。ダ
ー

μ
，

’
▽ ×4

　　　　　＝ 一
μ

、

・▽× （v ×争）　　　　　　　　　　　　　 （50）

ハ ミ ル トニ ァ ン ∬ 名 核散 乱項 蕉 と磁 気 散 乱項 焦 ec 分離す る n　ffmは Vm
。 y

を す べ て

の ・lec… n に つ v ・て の 和 を と ・ た もの 礁 謬  
，

で あ・ ・（5・）を肺 ・ て 散舌L孀 が

計算 され る 。

　　　∫dr ・

’K ’

  ω 一 一
・・ 〔・・

。
・
’
・・
、
　
一・

−2
（・・

。
・
’M （碗 砌

　　　　　　　　　　
一 一4 ・Pt

。
・
’
・”

、
・± 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （51）

⊥ は K に 垂直な成分を表わ し て い る 。

エ ネル ギ ー不 変 の 散乱 断面積は

　　　甑 ．s ．
　
，

，

．

，　
一
　T

’

　1・ 9
’
・… 1・　1・・s ＞ 12　 　 　 　 （52・

で あ る が ，
α は 原子核散乱に 対す る α

n
と 磁 気散乱ec対 す る am の 和 で あ D ，（51）に よ

っ て

　　　％
一 一争 艦（7・・e ．

・評
「

）　 　 　 　 　 （53）

こ こ に ，

　　　師
一

・護 s
　 　 　 　 　 　 　 o

　　　　　　γ ≒ 1．91 （中性子 磁気 モ
ー

メ ン ト）

　　　　　 S ： 中性子 ス ピ ン の 単位 ベ ク トル

電子 の 磁化 の K フー
リエ 成 分 を

　 　 　 　 　 　 　 　 　 iK・r
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（54）　　　勉   ＝ Σμ

・e
　 　 　 　 　 　 e　 　 2

と書 けば ，
α は 次 の よ う に 表わ され る 。

　 　 　 　 　 蹴

　　　f 髭s 呪   　　　　　　　　　　　　  

・

。

の オ
ーダー

・見つ …
健 編 一kl− 2．819 ・ 1・

一
・3em

（。
。

・ボ
ー

・磁 子 ）
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の 程度 で ある 。一方 ， 磁 気構造因子 塩 を用 い た  
の 表式 は 、

％
一 霊 ち（q・s ＞− P （q・s ）

　　S ：散乱体原子 の 有効ス ピ ン 質量数 （E 単位 ）

　　r ：中性子 の 磁 気 モ ー メ ン ト（核磁 子 単位 ）

　　q ：磁気的相互作用 ベ ク トル

（56）

とな る。た だ し，図 3 に もあ る よ う に 磁気的相互 作用 の ベ ク トル q は 次 の よ うな ベ ク ト

ル で あ る 。

q ＝ e （eK ）
一一K

lql＝ 9 ＝ sin α

（9 ・s ）
z − 92

　　 K ：散 乱体原子 の ス ピ ン

（57）

て58）

（59）

こ の g を用 い る と ，断面 積は

　　　4−
（

〆
γs−
一

脚
）
2f

．
92 　 　 　 　 　 　 　 （・・）

の よ う に 簡単に な る 。厳密 に 言 えば ，磁気散乱 に は 電子 の ス ピ ン 磁気モ
ー

メ ン トの 他 に

軌道磁 気 モ
ー

メ ン トも寄与す る が 、通常は ，結晶内で は そ れ を無 視 し て もか ま わな い ．

た だ ，稀土類元素 の 場合 ec は わ ずか なが ら影 響 す る 。 こ の 効果 を解析 する に は ，　 ffm を

ス ピ ン に よ る もの

气 と軌道 に よ る もの 馬
、

lc分 け る腰 が あ る ・

　§§ 5． 結晶に よ る回折

　核散乱 の み を利 用す る 場合 に は ，X 線回折の 場合 と ほ とん ど同 じ で あ る 。す な わ ち，

中性子 回折 に 関す る式 は ， X 線回折に 関す る式 の 原子 散乱因子 fxを an に書 き換 える だ

け で 得 ら れ る。 し か し，磁気 モ
ー

メ ン トを もつ 磁性体 か ら の 散 乱で は 、 X 線 回折で は み

られ な い 磁気散乱が ，核 散乱 と 同時 に 観測 され る。そ の た め 散乱は 等方的 で は な くな り，

あ る特定方 向 の 微分断面積 をと る と ，

　　　髴 ・ （％
・

％）
2 − al　± ・陥

・ く 　 　 　 　 　 　 （・・）
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とな る n こ こ で 入射中性子 の ス ピ ン の 状態 に よ る ± の 符号 を考え て い る が，中性子 線 が

偏極 して い な い と きに は 同数 の 異な っ た ス ピ ン の 中性 子 を含 ん で い る の で ，右辺 の 第二

項は 打 ち消 し合 い ，測定 され る結 晶か ら の 回折強度 1 は

　　　∫ α IFl2＋ i幻
2

　 　 　 　 　 　 n 　　　　　　　　　皿

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2π ：
・A・γ

　　　　F （h）＝ 　£ α 　 e　　
s

　 　 　 　 n 　　　　　　3 　　
n 馳8

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Zri　・ん・r
　　 　　 F   ＝ Σ a 　 e 　 　

s

　 　 　 　 m 　　　　　　　　　　肌 ・8
　 　 　 　 　 　 　 8

と表わ され る 。定義 tcよ り，

　　　F （h）
一＿・VJ

’
elr・ρω e2

π細

　　　 r ； ua ＋ yb ＋ zc

　 　 　 Il＝ んα
＊ 十 んb ＊ 十 lc ＊

を代入 す る と

V ：単位胞 の 体積

a ，b，C は 単位格子 ベ ク トル

a
＊ ，b＊ ，　 C ＊

逆格子 ベ ク トル

（62）

（63＞

（64）

（65）

（66）

　　　ア（ん，な
， の 一 VJY

’
J
’
ρ（xy ・ ）e2

漁 吻 ＋’z ）dndydz 　 　 　 　 　 （67）

こ の 式 は ρ
の フ

ー
リ エ 変換が F で あ る こ と 8 表 わ して い るか ら， F の 逆 フ

ー
リエ 変換 ec

よ り ρ が求め られ る は ず で ある 。た だ し， ラ ウエ の 条件 に よ り， h ，　 k ， ム は 整数 に

限 っ て よ い の で ，積 分 JJ∫驫 砒 祕 は h ，　 k ，
／ tこ 関す る和 で お き換え る こ とが で き

　　　P （… ）一ち塁． ． 謬． ． 、墅． ．

照 ・の 許
瞬 圃

　　　　 （68）

と な る。 こ の よ うee ， 測定 され た 強度か ら F （h），さ らに は 中性子 散乱振幅密度 ρ が ，　 X

線回折 ecお け る電子 密度 分布 と 1司様 の 方法 で 求め る こ とが で き る 。

　中性子 回折 ee よ る磁気構造 の 解析 の 主 な もの を次 に あ げて お く。

1） 強磁 性 　ex ．　 Fe

　磁気構造 の 周期性や空間格子 の 種類が ， 結 晶構造 と同様 であ る の で ，回折 ス ペ ク トル

は 核散乱 に よ る も の と磁 気散乱 に よ る も の とが 同 じ位置 に 重 な る 。こ の 場合 に は ， 入 射

中性子 線 を偏 らせ ， an と am と の 干渉項 を生 じ させ る よ うに する 。偏 り を逆転 させ る と
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回折強度 ec は 4 α

。  
の 寄与の 差が 生 じ ， そ れ ec よ り磁気散乱 の 寄与 を求め る こ と が で き

る 。また ， 磁化 の 方向 を変 え る こ と に よ っ て も分離で きる。す な わ ち，散 乱ベ ク ト ル の

方向に 磁化す る と磁 気散乱に よ る寄与 は な くな り ， 散乱 ベ ク トル に 垂 直 に 磁化 す る と磁

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2
気散乱強度 は 最大 と な る 。 そ の 差が α

m
に 対応 する 。

2） 反強磁性， フ ェ リ磁性

　磁 気 モ ー
メ ン トの 配列 は 結 晶構造 の 格子 に 関 し て 超格子 を形成 し て い る の で ， 磁気散

乱 の み が寄与 する超 格子 線が 核散乱に よ る回折線の 外 に 分離観 測 され る 。 した が っ て超

格子線 の 生 ず る位置 か ら磁 気構造 に 関す る周期性や ス ピ ン 配列 f モ
ーメ ン トの 大 き さな

ど を知 る こ とが で きる。

3） screw ス ピ ン 構造

　ス ピ ン 配列 の 周期が結晶格子 周期 の 整数倍 とな らな い （incommensurate ），
ス ピ ン の 回

転や モ
ー

メ ン ト値 の 変調 を もつ screw 構造 で は 、 い わ ゆ る衛 星反射 （satellite）が 現れ る 。

衛星反射 の 主反 射 か ら の ずれ 、そ の 強 度等 の 解析 に よ り ， 種 々 の 型 の screw 構造 を決定

す る こ とが で き る 。稀土類金属，Cr な ど を は じめ，多く の 反強磁性 体、 フ ェ リ磁性 体

に つ い て screw 構造が 調 べ られ て い る 。

　 §§　6．　誹卜弾 1性散舌L　（inelastic　scattering ）

　弾性 散乱で は 入射線 と散乱線 の エ ネ ル ギ
ー （波長 ）は 変化 しな い 。固体 に 対す る中性

子 回折 の 通常 の 実験 で は こ の 近似が よ くあて は ま る が ，実際 に は ，結 晶格子 の 熱振動に

関連 し て ，か な り の 波長 変化 を伴 う非 弾性散 乱 も観測 で き，そ れ を利 用 し て ． X 線 回折

に は 見 ら れ な い
一

つ の 応用面 が 開け て い る 。図 4 の よ うに E → EV ，　 k − ・ kt な る散乱過

程 を考 え る 。こ こ で ，あ る 逆格子 ベ ク トル Bn を用 い て Q ＝ た
L

た＝ 2rc　Bn − q とす る 。

中性子 の 微 分散乱断 面 積は

　　　・孟 “ ・訊 畷 鰯 翼 ・

一”K ”

・ ・a…s・〉姻 羃ボ
 

… 〉

　　　　　　　　　・ ・（磊
。

（k
’2 一め ・ 賊 ）

エ ネル ギ
ー

保存 を表 わ す δ関数 を指数関数 の 積分形 oc変更 し，

る こ と に よ っ て ， 核 散 乱 に つ い て 次 の 式 を得 る 。

（69）

Heisenberg表示 を導入 す
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i

q
1罠

Q

tk 2πIB

図 4

　　　（
d2

σ

d2td．E ）磁 凱 礎
観

ζ脇 〈 e

”’K ’

・
‘°）

・

tK ’
・
（‘）

〉

そ して ， 干渉 性 ， 非干 渉性 散乱断面 積は そ れ ぞ れ 次 の よ うに 与え られ る 。

　　　・
、撫 ， ）

。 、
判   篇 罵 ・・e

一

慧 〈 e

” K ”
−
n
（°’
　
・

’K ”

・
（t）

〉

　　　（論机 顧

一 ｛・ 1・ 12＞一
｝・ ・＞ 12麟 ひ 評 調

　　　　　　　　　　　　　〈 e
”iKt「

n （ 
。

’K’”
．
（t）

〉

こ こ で ，時空相 関関数 0（rt ）を導入 す る n

　　　G〈　rt ・・

（玄 躍 ・K ・戦 ♂
K
 

（°

啓
ω

〉

（70）

（71）

（72）

（73）

こ れ は ， あ る原 子 （散乱体 ） 1が ‘＝ 0 の 時 刻 に 位 置 rl に 存 在 」 更 Z あ る 原子 2 が

r
，

の 微少体積 drec存在す る確率 が 0 （rt ）dr と な る 関数で ， も と も と rl に あ っ た 原
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子 が移動 し て ゆ くこ と に よる寄与 を表わ す 自己相関関数 Gs と 、 他 の 原子 が dr に 来 る

こ と に よ る 寄与 を表 わ す別個相 関関数 G
，

に 分 け られ ， そ れ ら を用 い る と， G は （（　rt ）

一 ら（rt ）＋ 啄 ・ の と表 わ され 款 の よ うに な る・

　　　卿
・

（、。

1

，
・
。 鴻 ・K ゼ

曲
く e

” Krn （°’
　
・

’K ’
・
（t）

〉 　 　 （74・

　　　・th7aE’）
eo、

一 … ＞ 12叢 窺《 ・・ e
” w ‘

’eLK ” Gd・・t ・ 　 怖 ・

　　　（轟 ， ）
＿

一 ｛＜ 1・ 12＞一」・・ ＞ t2｝燕 鵡畷 ・・♂
麗 ＋’K°7

像（・の （76）

G（　rt ）の フ
ー

リエ 変換

　　　IF（K の 12＿ ノ  ． e
・K ・

θ（rt ）　 　 　 　 　 　 　 　 　 （77）
　 　 　 　 　 　 　 　 　 − oo

を更 に 時間 に っ い て フ
ー

リエ 変換 した

　　　・（K ・ ）一

、1、 藁 e
一

説

な ・♂
岳

・（r ・）　 　 　 　 （78）

は 散乱則 と呼 ばれ る 。こ の よ う に ， 中性子 回折 の 特徴 の 一 つ は 動的構造解析 を行な える

点 に あ る 。 one 　phonon 　process の 散乱断 面積は ， 4 π steradian で unit 　cell あ た り次

の 如 くな る 。

　　　t（k − k・

・一 磊 ｛赤 ｝ゼ
珂

1宰1
）

　　　　 （79・

　　　　幣 〔・xp （hv／k
．
・T）・一・〕

− 1

　 B ・ se 因子 　 　 　 　 　 （8°）

　　　　L − 1 ・ 垂（・9嘩 ） 　 　 　 　 　 　 　 （・・）

　　　　・1・… − 1謬欝 ・xp …Q…　・・12 　 　 　 ・ee・

こ の 他，非弾性散 乱 で は 格子 振 動の 分散関係が 求 め られ ， phonon の ソ フ ト化や phon
−

on 　 condensation が 観測 され て い る。 さら に 磁気的非弾性 散乱で は ス ピ ン 波 の ダイ ナ ミ

ッ ク ス を研究 す る こ と が で き る 。
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§3． 中性 子 回折実験法

　中性子 回折 の 原理 は ， あ る波長 の 中性子

をサ ン プ ル に 入射 させ ，散乱 され る 中性子

の 角度 ，強度 ，
エ ネル ギ

ーを求め る もの で

あ る。用 い られ る線源 は ，主 に 原子 炉 の 線

束 の 大 きな熱中性子 で あ る e 原子 炉 内 の 中

性 子 の エ ネル ギ
ーは ほ ぼ Maxwell 分布 をし

　　　　　　　　　　　　　　 e

て お り 1 （図 5 ）こ の 中か ら 1A 程 度 の 波

長 の 中性子 を選択 し て 利用 す る 。 単結晶 の

Bragg 反射 を利用す る 結晶モ ノ ク ロ メ
ー

タ

ーが そ の た め に 使わ れ る 。 Be ，Cu ，Ge ，

Pb な どが代 表的で ある が ，最近 は 反射率

の よ い pyrolytic　graphiteを用 い る 場合 が

多 い 。 散乱 され た 中性子 の 検 出に は ，BF3

比例計数管が用 い られ る 。こ れ は

　　　　94％　
7｝Li十

4He
十 2β15MeV

lOB
十 n

　　　希
7Li

＋
4He

＋ 2。792M ・V

の 反 応 に よ り発 生す る α 線 を検出 す る もの

で あ る 。 X 線と異 な っ て ，中性 子 は そ の ま

ま で は 写真乳剤 に 対 し て 直接的な感光作用

が な い が ，適当な原子 核反応 を用 い れ ば、

写 真 に 撮影す る こ と もで きる 。た とえ ば，

6Li
　F と ZnS を 1 ： 4 の 割合で 混合 し た も

の 髪用 い れ ば

1｛〕geJC・；

50Doo

i

．一一．’一
妓　　長　（A）

図 5　　 熱 中性子 線の 波長

　　　 一強度 ・分布

図 6

　 　 　 　 　 原　子　炉

三 軸分光器の 概念図

6　 　 　 　 　 　 　 　 ヨ　　　　 　

Li　F＋ n
− → 　　 T ＋　He 十 4，77MeV

の 反応 に よ っ て生 じた α 線 の た め tC，　 ZnS が螢光 を発 し，写真に 感光 させ る こ とが で き

る が，定量性は あ ま り な い 。そ の 他 ， Rh と Gd の 箔 の 間 に X 線 フ ィ ル ム を は さん で 用い
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て も写 真撮影が 可能で あ る。こ の 方法 は ， 撮

影 に 時間は か か る が ，あ る 程度 の 定量性 があ

る 。偏極中性子線 を用 い る際 に は 図 7 の よ う

な装置 2 用 い る 。そ して ， an ＝ am と な るよ

う皺 鼬 選べ ば ， （・
n

± am ）
2
の 式 eこ従 ・ て

＋ の ス ピ ン を もっ もの だ けが 取 り出せ る 。一

の ス ピ ン を得 る に は ， こ れ を spin 　flipperに

よ っ て ス ピ ン を逆転 させ る 。 現在 ま で に 行 な

わ れ て きた 中性子 回折実験 は ，水素 を含む化

合物 の 構造解析，磁性体 の 磁 気構造，誘電 体

の 原子 変 位 2 伴 う相転移，合金 の 構造 ， 桐 転

移な ど主ec結晶 体の 場合が 多 い が ，そ の 他，

入鰤 1聴 醐 場 の 方 向

　

　

図 7　　 偏極 中性子 線 に

　　　ょ る 実験方法

気 体， 液 体 ， 非 晶性 固体 な ど の 研究 に も広 く応 用 で きる 可能性 を もっ て い る 。

　　付　　記

　こ の 講義録 は 、昭和 54 年 9 月 11 日 12 日 の 両 日，京都大学理 学部化学教室に お い て ，

大 学院生 向けに な され た特別講義 の 内容で あ る n 期 間が短 か か っ た た め 、細か い 式 の 導

出は省 か れ ， 大 筋を把 握 す る こ と に 力点が置か れ た講 義で あ っ た 。そ の た め， こ の 記録

の 中で も数式に つ い て は ， は な は だ不完全で は ある が ，御容赦頂 きた い ．ま た 応用研究

例な ど に っ い て は ， ス ラ イ ドを用 い て 講義 され た が ，こ の 部 分は 本稿 に は省略 して あ る。

尚 ， 本文中の 図は ， 星 埜教授 の 著書か らお 借 D し た 。原稿 の 段階 で 星 埜教授 に 御一読 を

お願 い し た 。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 記録　京大 ・理 ・化　奥村　元

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 兼岩進 治
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