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1997 物性若手夏の学校

｢中性子磁気散乱 一磁気構造からスピン揺らぎまで-｣ への基礎テキスト

加倉井和久

東京大学物性研究所附属中性子散乱研究施設

予定している講義の内容

1)中性子の性質

2)中性子の散乱 (核散乱､磁気散乱)

3)散乱による空間的相関の観測

､4)散乱による空間的､時間的相関の観測

予定しているサブゼミの内容

5)中性子回折装置､分光装置

6)磁気秩序の観測

7)磁気揺らぎの観測

8)中性子散乱全国共同利用

- 325 -



講義ノート

中性子の性質

中性子は1932年にチヤツドウイック(∫.Chadwick)により発見された粒子であり､
そのプローブとしての特色は次のように纏めることが出来る:

(1)陽子とほとんど同じ質量を持ち､その名が示すように電気的に中性である｡

(2)核相互作用により物質を作っている原子の核により散乱される｡ (核散乱)
(3)スピン1/2を持つフェルミオンであるため磁気モーメントを持ち､磁気的
相互作用によりスピンを担う電子によっても散乱される｡ (磁気散乱)

大ざっばに言ってしまえば中性子散乱とはこの様な特色をもつ中性子を物質に当て､

散乱前と後の中性子の状態 (進行方向､エネルギー､スピンの向き)の変化を観測し､

その中性子を散乱した物質の情報を得ようとするものである｡ このためには (2)と

(3)の相互作用により各々の原子核又は電子から中性子がどのように散乱されるか､

そしてこの様な原子核又は電子の集合体から散乱された中性子はどのようにこの集合

体の性質を反映するのかを知る必要がある｡また技術的ではあるが中性子をどのよう

に制御してこの情報を得るのかも実験的には重要であり､実際に得られる情報の精度

に関わってくる｡

中性子の散乱 (核散乱､磁気散乱)

最初にある入射波払C=eikが一つの固定された原子により弾性的散乱される過程を
考える｡

散乱された波は遠く離れたところで 晦 -if(S2)eihと記述できる｡
散乱を記述する微分散乱断面積 (differendalcross-section)は

忠 -(立体如 方向の小さい立体角dQを1秒間に通過する散乱された粒子の数)
/ (入射方向に垂直な単位面積を1秒間に通過する入射された粒子の数)･dEZ

と定義される｡

弾性散乱なので入射粒子と散乱された粒子の群速度が同じであることを考慮すると

窓車(功2 (1)
となる｡

また全散乱断面積(totalscatteringcross-section)は

qot= (1秒間に散乱された粒子の総数)/ (入射方向に垂直な単位面積を1秒間に

通過する入射された粒子の数)

と定義され

otot-l霊 dQ
である｡

- 326 -



｢第42回 物性若手夏の学校｣

この散乱過程は粒子のkからk一状態への移行として捉えることができる｡この移行

を表わすポテンシャル ･エネルギーの行列の要素は粒子の波がeikrの平行波で与えら

れるときは

∫
uk･k=⊥VdRei(k-k)AU(R)
で､kからk-状態への移行確立は､ボルン近似の範囲で

Wビk-晋 LUknI28(EビーEk)

と書ける｡そして上記のf(E2)とUk･kの関係は

6(Q)-競 U-･V
と記述できることが容易に解る｡但しVはboxnormalisationの体積､Vgは粒子の群

速度である｡

(1)とVgrの定義を使い微分散乱断面積は

忠 -忠 霊 )-2IU比･可2

と表示でき､粒子の波では E-慧 なので
忠-(蒜 )2IU比･可2
となる｡

この式は原子がある粒子に対して持つポテンシャルがわかれば微分散乱断面積を計

算できることを意味する｡それではこれを原子による中性子散乱に応用してみよう｡

すでに述べたようにこの場合の散乱機構は原子の核による散乱か磁気モーメントとの

磁気散乱がある｡

核散乱

散乱体である原子核は､散乱波の波長に比べて十分小さいので､このポテンシャル

は8関数で表記できる｡このようなポテンシャルのf(SZ)は方向に依存しないので

f(E2)=b
と書け､散乱振幅と呼ばれ､(1)から

血 _=b2
dE2
となる｡この散乱振幅の大きさはポテンシャル散乱と共鳴散乱により決まる｡ポテ

ンシャル散乱とは核力のポテンシャルの場により中性子が散乱されるもので､この部

分はだいたい原子核の半径に比例する｡その一方共鳴散乱は中性子が原子核と一時的

に複合核をつくり､そこから放出されるという機構であるために､この部分は核の内

部構造により敏感に変化する｡この共鳴散乱のために中性子の散乱振幅の大きさは隣

どうしの元素でも大きく異なり､同位元素でも異なり､時には散乱振幅の符号が負に
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講義ノート

なることもある｡ (図参照)この中性子の散乱振幅の振る舞いは､X線のそれが電子

の数に比例するのと異なり､特異であり､軽い元素の位置決め､水素一重水素を使用

したコントラスト法等の中性子散乱の特徴となる主なる要因である｡

l

l

l

fLJJull10〓
O
H19N31
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磁気散乱

原子が3dまたは4fなどの不対電子をもち､磁気モーメントをもつとき､その磁気モ

ーメントと上記の中性子の磁気モーメントの相互作用により中性子が散乱される｡そ

の相互作用のエネルギーは

unag=-pnBe
で記述できる｡但し恥は中性子の磁気モーメントで､

LAn=一gNtAN0

である｡ 但しgN=1･913,LANは核マグネトンで､Oは中性子のパウリ･スピンオペレ
ーターである｡

Bcは不対電子による磁場である｡この磁場は一般には軌道円電流から生ずる磁場と
電子スピンによる双極子磁場から成り立つ｡

電子スピンの双極子磁場は
Eii:ヨ

Bs=cu,lA, A=他姓些些
4JIR2

と書ける.そのときのLAc=-2抽Sは電子の双極子モーメントで､tABはBohrマグネ
トンでSは電子のスピン･オペレーターである｡

軌道円電流から生ずる磁場は
ノヽ 〈

BL-芸 Ⅰ誓 -芸 慧 誓R2 4Jtも R2

と記述でき､その時のpは電子の運動量るので､相互作用を表わすオペレーターは

u-ag-一望 & 2p--(-rl(ii ,･孟碧
と記述できる｡通常の3d電子では軌道運動量がない場合が多いので簡単化するため
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に後者による散乱を無視し､弾性散乱の場合､磁場の期待値をオペレーターの代わり

に導入して､S(臥)≡S(R-)･盲と表現できるとすると､行列の要素は

umag--いogN2抽PNO(̂Qx盲×̂Q)F-&よQ)
の様に書け､但しFmlS(Q)は磁気形状因子と呼ばれ､

Fmag(Q )=
∫

dR-eiQR一叫R')

定義され､F比叫(0)は原子の全スピンの絶対値を表わすoQ-k-klは散乱ベクトルで,ノ■ヽ
Qは散乱ベクトルの単位ベクトルである｡
これで散乱振幅は

i(a)-慧 - NPBO46×言×6)F-dQ)
と記述できる｡

慧恥gNPNtAB叩 C で蛸 古典的な電子半径である｡

核散乱と異なり､この散乱振幅は散乱ベクトルとスピンの向きに大きく依存するこ

とが解る｡

p Cid
QxsxQの意味
〈

〈 〈 〈 ノヘ

QxsxQの意味は図から解るように盲を単位散乱ベクトルQに垂直な面に投影した
IU

ものであるoこれは盲⊥毎の時に最大で1になり､盲t庵の時に最小で0になる｡こ
の磁気散乱特有な選択則は磁気秩序したスピンがどの方向を向いているのか､または

スピンがどの方向に揺らいでいるのかを決定するとき､重要な役割を果たす｡

- 329-



講義ノート

散乱強度の比較

核散乱の強度は上記の散乱長bにより決まるが､大抵の元素において大きさとして

±5･10~13cmである｡磁気散乱はFmag(Q)が小さいQのときに1のオーダーであるこ

と (例えばFeの場合)とgN--1.91及びr.-2･8･10~13cmを考慮すると盲⊥毎の条件で
同じく約5･10~13cmとなり､核散乱の強度と同等の強さが磁気散乱からも得られ､こ

れが中性子散乱による磁性研究の基礎となっている｡

散乱による空間的相関の観測

これまでは一個の原子による散乱を考えてきたが､次に固定された原子の集団から

どのように散乱されるかを考える｡その場合にどの原子も同じ強さの入射波eibを散

乱し く減衰がない)､散乱された波の散乱は無視できる (kinemadcal近似)ものとする｡

この場合のポテンシャル ･エネルギーの行列の要素は

Uk･k-ildreip-k,r字 u(r-ri,
でu(r-ri)はriにあるi個目の原子のポテンシャルである｡そして次の様なFourier
変換を導入すると

∑
p
⊥
V≡ーr

iZJHl
u

00u

u(p)elpr
-(2.,,,I

dru(r)eーipr

dpu(p)61p-,

Uk･kは

Uk･k-u年･k‡e-iPLk>1-u批‡dQr･1 1
このように記述でき､全体の散乱振幅は個々の散乱振幅に複数の原子からの位相の

足しあわせたものをかけたものであることが理解できる (図参照)｡

Iu rp

担旦･2m一堅 塁･2m=(k-k･)ri
九 L
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実際の強度はこの散乱振幅の自乗であり､一般に構造因子として

S(Q)-志‡eiQrl1
2=⊥N∑eiQ(r･-q)
i,j

が定義される｡但しNは散乱に寄与する原子の数である｡実験から得られる構造に

関する情報はすべてこの構造因子に含まれる｡

構造因子の一例として周期的に並べられた-種類の原子からなる結晶のそれを考え

る｡この場合の原子の位置は

ri=mlal+m2a2+m3a3

但しml,m2,m3は整数､で表記でき､周期条件を考慮すると構造因子は

S(Q)-孟∑eiQ'rll'-‡eiQr,

-‡eiQ(-ll'il･-2a2･-3a3)-∑ei-1Q･al∑ei-2Q･82∑eim3Q･&3

1

1 tnI tn2 n3
と書ける｡この表現はQ･aiが23tの整数倍のときのみに有意義な値になり､

Q･al=nl･2Jt,Q･&2=n2･23t,Q･a3=n3･23t

のときにNになる｡この式はQを決める式になり､Qが次の様に記述できるとこの

条件を満たすことが解る｡

Q-2mnl蒜 +2冗n蒜 '2mn3蒜
ここで

b1-2m蒜 ,b2-2m蒜 ,b3-2控 壁L(ala2a3)

を逆格子の単位ベクトルと定義し､この単位ベクトルにより作られる周期的格子

G=nlbl+n2b2+n3b3 I(nl,n2,n3=0,±1,±2,････)

を逆格子と呼ぶ｡この逆格子の単位ベクトルは実空間の格子の面に垂直に立ち､そ

の大きさは面間隔の逆数を2Jt倍したものである (図参照)｡

実空間の格子

●

a_2

垂1

逆格子

〇〇〇〇

0

0

0

01_97LMI.
I.



講義ノート

この定義を使うと上記の周期的構造をもつ結晶の構造因子は

S(Q)-N∑8Q,G
G

と記述できる. この関係に一般に良く知られるブラッグ反射条件が含まれることは

容易に示すことができる｡

勿論核の配列の周期性と磁気モーメントの配列の周期性は同じである必要はない｡

その典型的な例が反強磁性スピン配列で､スピンが反平行に配列する方向には磁気モ

ーメント配列の周期は核のそれの2倍になる｡もしこの磁気散乱が上記の磁気選択則

に従い散乱に寄与する条件を満たす場合には､上記の逆格子の概念から丁度核散乱に

該当する散乱ベクトルの中間の位置に超格子反射と呼ばれる磁気散乱強度が反強磁性

転移点以下で観測されることになる｡このように中性子磁気弾性散乱はスピンの空間

的相関に関して直接な情報を与えるので､上記の反強磁性は勿論のこと､フェリ磁性､

ヘリカル磁性物質等の複雑な磁気秩序の解析に中心的な役割を果たしてきた｡

非干渉性散乱

これまでは全部の原子が同じように散乱することを前提として話しをしてきた｡し

かし中性子散乱の場合には核散乱の章で述べたように､同原子においても核の構成の

異なる同位元素で散乱振幅が違うので単一原子からなる固体においても上記の前提は

成り立たない｡それに加え核磁気モーメントを持つ核では一般の条件下ではそれが秩

序していないために色々な方向を向いていると考えられ､それによっても核散乱の振

幅が各原子において異なる｡このように中性子散乱の場合には特殊な試料を除いては

原理的に最初からある統計的な散乱振幅の異なる原子核の集合体を観測するためにそ

れを考慮した散乱寄与の区別が最初からなされてきた｡

多種類の散乱振幅を持つ核からなる格子の全体の散乱振幅は

i(E2)=‡aieiQR･l
と記述できる｡ここで散乱振幅の異なる核が統計的に分布していると考えると､散

乱振幅の平均値及びそれからの差を次の様に書ける｡

-a-吉‡ ai1
8ai=ai:a

これらを上記の式に代入すると

f(E2)--a‡ eiQriI‡ 叫 eiQpl1 1
と書ける､強度の場合にはこれを自乗して

If'd2-回2I!eiQp,I2･吉轟 eiQ'n-r3'
となり､但しここではすでに統計的平均がとられている｡第二項の中のi≠jの項は

aai=0のために消え､i-j,(ri-r1-0)の項のみ残るので
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f(E212-回2

mn

享eiQr,F･享laaJ2
である｡ここで

IaaJ2=忘二膏=函_i2=云_諺
と構造因子の定義を使用すると中性子核散乱微分断面積は

也 -伺2S(Q)'[嘉一i2]
dE2

と記述できることがわかる｡構造因子を含む第一項は干渉性散乱､散乱ベクトルに

依存しない第二項は非干渉性散乱と呼ばれる｡この非干渉性散乱項は核散乱に特有な

もので磁気散乱を扱う上では考慮する必要はないが､中性子散乱の特徴として触れて

おく｡

散乱による空間的､時間的相関の観測

ここまでは散乱する原子がある仮想的な力で固定されていたと仮定し､散乱する原

子のエネルギー状態が散乱により変化しないものとしてきた｡エネルギー保存則によ

りこの際の中性子の散乱は弾性的であった｡これからは現実により近づくためにこれ

らの仮定を取り除く｡

原子が固定されていない場合には中性子と原子の量子力学的な二体間鹿を表わすシ

ュレーディンガー方程式から出発する｡それは

HV(rn,R)=EtotV(rn,R)
で表記でき､Et｡tは両方の全体エネルギー､rtLは中性子の､Rは原子の座標である｡
ハミルトン･オペレーター〟は

H-一息 A血一恵AR･Udrn-4)2mm
で､Mは散乱する原子の質量である｡空間には異方性がないものとするとUはお互

いの座棟関係を表わす

r=rn-R
の絶対値のみにしか依存しない｡このような問題は古典力学からも知られているよ

うに､座標をrnとRから､rと重心座標の

Rcn=mnrn+MR
mn+M

を導入することによりより簡単になる｡

Ml｡t≡mn+M を中性子と原子の総合質量､及び
T..I!｣塾L

1+.TMA を中性子のreducedmassとすると､ハミルトン･オペレーターは

H- 一志 Ar一志 ARan･U(r)

と書け､U(r)がRcmに依存しないことから

V(rn,R)=Vn(r)◎(Rcm)
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講義ノート

のA舶atZによりシュレーディンガー方程式を

[-aAr･U(r,]vn(r,-EVn(r,
と

一志 空 中(Rcm)-(Etot-E)0(Rcm)
の二つの式に分けることができる｡二つめの式は重心系の自由運動を表記するもの

で､一つめの式は空間的に固定されたポテンシャルV(r)による弾性散乱問題で､上で
すでに扱った問題に帰着したことになる｡ そのときのEは相互運動のエネルギーと解

釈するOこの考察により重心系から観測した微分散乱断面積はmnをm;で置き換えた
+2

(忠 )｡m-(蒜 )IUk･Qnk-･可2
で記述できることが解る｡ その際の波数ベクトルの大きさと相互運動のエネルギー

Eの関係は

E=延 寝 である｡2m:
勿論実験は実験室の系で観測されるので､これを実験室の系に変換する必要がある｡

ここで考慮しないといけないことは､重心系で弾性散乱であっても､実験室系では一

般的には非弾性散乱になるということである｡ (図参照)

そのためにいままでの微分散乱断面積の定義を拡張して二次微分散乱断面積(double

differentialcross-sectionorpartialdifferentialcross-section)を次の様に導入する.

適し_lTbJf点∩七,fn爪′.､与-▲､士Jk名.∩え1臥,削.一二品泊すえ..､.i.m.1̂,.､.爪P_I=(立体角E2方向の小さい立体角dE2を1秒間に通過するO-とol+dolの間
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｢第42回 物性若手夏の学校｣

のエネルギ-を持つ散乱された粒子の数)/ (入射方向に垂直な単位面

積を1秒間に通過する入射された粒子の数･dQdo')

この場合のエネルギー移行Tho は

Tio=鎚 _更正
2mn 2mn

のように定義される｡

勿論重心系においてはこの二次微分散乱断面積はW.メOに全てゼロなので
I2

(蕊 )cm-(蒜 )IUyQnk-･V28(O-)
のように記述できる｡ 散乱された粒子の流れを実験室系に変換するためには運動量

に重心系の速度を足してやればよい｡この変換のさいに重要な事は､運動量の移行

fiQ が
Q=k-k'=kcm-k'cm=Qcn

でどちらの系でも同じことで､このことから

Uk.cnkm=Uk･k

と書ける事で､実験室系と重心系の粒子のエネルギー移行の関係が

fiw=更恵一虚裏 =石W皿-Ei.Ef
Zmn 2m皿

のように記述することができることを考慮すると､実験室系における二次微分散乱

断面積は

蕊 -告(a )2IUk･kV'8(O聖 ,
と表現できる｡この際にElとE,は散乱する原子の散乱前と後のエネルギーである｡

この散乱断面積はk-化の因子を含んでおり､最後のデルタ関数は非弾性散乱の際に

も勿論エネルギー保存則が成り立つことを意味している｡この散乱断面積の式は原子

がエネルギーを運動エネルギーとして受けとるときだけではなく､内部自由度のエネ

ルギー変化として受け渡すときにも有効である｡この事実を明確にするために行列の

要素をもう少し一般化して書く

UkTk･V=∫ei(k.-k柚(r)d
と

～∴ソ
ii

iiiij-と書け､そのときのIi>とIf>は散乱する原子のEiとEfのエネルギーをもつ状態を表
わす｡この行列要素を使うと散乱断面積は

蕊 -苦塩)W ei(k･-kb (r,dli]28(O･筆
と記述できる｡
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ここまでは一個の原子による非弾性散乱を扱ってきたが､いままでの考察には散乱

する原子が一つである条件は不必要であることから､同じ散乱断面積の表記が沢山の

原子の集合体にも有効であることが解る. ただMはマクロな体積になり､nh書はほと

んどmnと等しくなる｡そして非弾性散乱の理由としては原子の集合体の内部自由度へ

のエネルギー移行､すなわち素励起へのエネルギー移行､のみになり､結晶全体へは

M-1切 と同じになり､弾性散乱になる｡

散乱体がN個の原子の集合体であるときには一つの量子力学的状態にあるのではな

いので､多数の状態の平均値をとる必要があり､散乱断面積は次の様に書かれる｡

蕊 -吉告(a )2吉gim(鞭 -k"(r,dliWa(O尊
このときのgiCr)はIi>状態の熱平衡状態の占有率であり､ボルツマン因子に比例し､

exp(一志 )

昏Cr'=∑ 叩 (-劫1
である｡

そして中性子の磁気散乱を取り扱う場合には､散乱振幅の計算のところで明らかに

なったように､中性子のスピン･オペレーターOがポテンシャルのなかに出現するた

めに行列の要素は中性子の散乱前後のスピン状態Jo>及びld>に依存する｡この時に

はこのスピン状態に関しても平均値をとらなければならないので､散乱断面積は

蕊 -志!(a )2吉粒の主姫 VeiP･-k-(r,0,dlDiya(W尊
と記述する事ができ､これが中性子非弾性散乱を議論する上でもっとも基本となる

式になる｡ここでgoは散乱前の中性子のスピン状態がOである確率を表わす｡

ここで磁気散乱のみによる相互作用を考慮し､上記と同じく軌道モーメントは無い

と仮定して､スピンからのみのモーメントによる散乱をこの式からVan-Hoveの変形を

用いてHeisenbergオペレータを導入し､平均値の定義を

(･･･)宅‡giCr)∑go(oq･･･画
I 0

とすると､上で弾性散乱の場合にスピン･オペレータの期待値を導入した計算と類

似して､スピン密度 ･オペレータを

S(r)-≡sj8(r-rj)
FJ

及びそれのFbmier変換したものを

s(Q,-Id3re-iQrs(r,-字sje-iQ(r-rj,
と定義すると､二次微分散乱断面積は非偏極中性子散乱の場合には
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蕊 -警(gNre,2]監eiot(sl(Q,t,S⊥(-Q,0,)
と記述できる｡

一=p lp
ここでS⊥は上で導入したQxsxQに匹敵するもので､中性子磁気散乱により観測で

ノ■＼

きる磁気モーメントは散乱ベクトルに垂直な面に投影された成分のみであることを表

記する.この式は中性子磁気散乱強度がスピン対相関関数の場所及び時間のFourier変

換したものに比例することを表わす｡これが中性子磁気散乱が磁性物性の研究に大き

な役割を果たしてきた理由である｡勿論この式のなかには最初に述べた弾性散乱のケ

ース(ド- )も含まれている｡スピン対相関関数の時間的変化は非弾性磁気中性子散乱

に反映される｡

ここでは簡素化のためにスピン･モーメントのみ存在すると仮定したが､軌道モー

メントに関しても同じ様な表記が出来､中性子散乱により上記の磁気選択則に従い､

両者から成るモーメントの対相関関数を直接観測出来ることを示すことが出来る｡

サブゼミではこの中性子磁気散乱の基礎を用いて､磁気秩序及び磁気励起に関する

中性子散乱実験例を紹介し､その際に具体的に中性子回折装置､分光装置についても

説明する予定である｡
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