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摘 要

本文报导了用 Β7 过滤探测器谱仪对金属氢化物 Χ; &.
币‘和 1. &.

∃

, Δ
的非弹性

散射中子能谱的测量结果
,

以及根据 ∗
∃

(Ε Φ 5二Γ7 ;
公式用叠代法计算出的声子

谱
∃

两种氢化物的光学支类似高斯分布
,

能级位置与国外公认的数值一致
,

而能

级宽度比国外已有的未经过多声子校正的结果窄
∃

两种氢化物的声学支既非德

拜谱型也非高斯谱型
,

而星现双驼峰的结构
∃

另外
,

在光学支和声学支之间还测

量出一些新的结构峰
,

估计是无序度造成的定域模
∃

一
、

前 言

热中子非弹性散射方法已经广泛地应用于研究固体
、

液体和气体的许多物理现象Α它

与新材料的研制十分有关
∃

近几年来已开始在化学和生物领域加以应用
,

可望此种方法

的应用将进一步扩大
∃

金属氢化物分布于十分宽的领域
,

它正在不断地引起人们注意 Η5Ι
∃

除了氢化错是一

种良好的反应堆慢化剂而外
,

还有许多有价值的材料
,

例如许多金属氢化物可望做成蓄存

氢的新型燃料 ?把氢系统≅如 %Γ
一) ϑΚΚ & Α是目前正在探讨的超导物质等等

∃

我们知道这些

物质性质是与金属氢化物中原子 ≅或分子 Α的动力学相关的
,

其中它们的声子谱就是重要

特性之一
。

氢化错和氢化钦是两种物理性质相近的金属氢化物
,

它们的声子谱一般认为具有声

学和光学两分支
∃

到 目前为止国外对全声子谱≅声学支和光学支之总和 Α的测量结果报导

很少
,

我们仅仅看到 Λ
∃

妙翻7; 8Μ5 引出了 −
∃

+ Ν; 78 未公开发表的 云& Δ 的全声子谱
,

迄今

为止还未看到氢化钦的声学支的测量结果
∃

我们在 Β7 过滤探侧器谱仪上 测定了 Χ ;&
Δ

∃

“

和 1. &.
∃

, 的非弹性散射中子能谱
,

并推算出两种氢化物中氢的权重声子谱
∃

二
、

实验装置和测量方法

实验测量是在中国科学院原子能研究所重水堆旁的 Β7 过滤探测器谱仪上进行的
、

整

本文 5� << 年 5 Ο 月 5 � 日收到
∃
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个谱仪的简单结构如图 5 所示
∃

匕夕 石蜡

匡习 碳化硼

图 . Β7 过滤探测器谱仪
5

∃

第一准直器 Δ �
∃

单晶 ≅− 已
或 # Π

). Α Δ Μ∃ 第二准直器 Δ Θ
∃

监示器 ≅Β /,
计数器ΑΔ 6锡

闸 ? Φ
∃

样品 ? <
∃

Β 。
块≅直径 = 厘米

,

长 5= 厘米Α? =
∃

第三准直器 ? �
∃

探测器 ≅< 支 Β%
,

计数管ΑΔ 5Ο
∃

反应堆防护墙 ? 55
∃

滑轨 ? 5�
∃

捕捉器

从反应堆水平孔道出来的中子经第一准直器后≅Ρ �
∃

� 分 Α
,

由单晶 ≅锗或氯化钠 Α选取

单色中子
,

经过第二准直器后≅Ρ =Φ 分 Α投射到待测样品上
,

样品产生的非弹性散射中子经
Β 。过滤器≅圆柱形状

,

直径 = 厘米
,

长 5= 厘米 Α消除大于 6 毫电子伏的中子
,

从 Β 7
过滤器

透射出能量小于 , 毫电子伏的中子再通过第三准直器 ≅< 度 5Ο 分Α由三氟化硼中 子计数

管探测
∃

为了减少本底中子
,

在第二准直器
、

样品室
、 Β 。过滤器和探测器周围安置了 Β

月) 和

石蜡防护层
∃

样品室的入口处安放了一支小型三氟化硼计数管作为监示器 ≅直径 Ρ 5 厘

米
,

长Ρ 6 厘米 Α
∃

在监示器与样品之间有一镐闸
,

可以 自动地移进或移出中子束的位置
∃

第二准直器
、

样品室和 Β7 过滤探测器固定在一个可绕晶体轴转动的大臂上
,

通过调节晶

体和大臂转角≅满足布拉格反射条件 Α
,

从而改变投射到样品上的中子束的能量
∃

测量中

样品与入射中子束方向成 Θ 6 “ ,

探测器安置在与人射中子束方向成 �Ο
“

的散射角
∃

当其能量为 +Ο 的入射中子在样品上发生非弹性散射
,

只有能量小于 6 毫电子伏的非

弹性中子才能通过 Β7 过滤器
,

其透射中子的平均能量 云 Ρ Μ
∃

Θ 毫电子伏
∃

从而中子的能
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量转移 △+ 为
Δ

△+ 一 + 。

一 万 Ρ + 。

一 Μ∃ Θ ≅毫电子伏 Α∃

只有当△+ 与样品中原子或分子的运动状态 ≅例如振动
、

转动⋯⋯等 Α 的某一能量 方。 相

当
,

探测器才有中子计数
∃

如果 △+ 远离运动状态的任何一能量
,

则探测器没有中子计

数
∃

测量中每改变一次人射中子能量 + 。,

在相同监示器计数条件下
,

对锡闸挡住和离开

中子束位置的两种情况
, Β 7
过滤探测器分别测量散射中子强度

∃

因此实际的散射中子强

度为锦闸移出中子束位置时探测器的计数减去锡闸挡中子束时探测器的计数
∃

考虑到监

示器的效率是反比于中子动量 Σ
。,

因而测出的散射强度是正比于双微分散射截面倍乘 Σ

之积
∃

我们采用的氢化错和氢化钦样品是北京有色金属研究院提供的
∃

含氢量是通过称重

和化学分析两种方法定出的
,

它们的化学组成为 > ;&
,

∃

Φ‘
和 1. &

Δ
∃

��
∃

在中子能量为 5ΘΟ 毫

电子伏时两类样品的透射率皆在 =Ο 外 以上
∃

为了检验样品的多次散射影响
,

对透射率为

ΦΦ多 的氢化错样品也进行了测量
∃

侧量两种样品的光学支
,

其单色器是氯化钠单晶 ≅� Ο Ο Α
,

其余能区的测量是用锗单晶

≅5 55 Α
∃

当其人射中子能量 +
。

为 5Θ Ο 毫电子伏时谱仪的分辨率为Ρ 6并
,

+ 。
为 �Ο 毫电子

伏时为Ρ 5< 拓
∃

三
、

数 据 处 理

我们采用了非相干近似的单原子公式
,

即 ∗
∃

(Ε班ΠΤΓ 7; 公式 Η=Ι
∃

从散射中子谱导出多

原子系统的声子谱
,

通常的方法只能得到所谓的
“通用的”

声子谱
,

即各原子的权重声子谱

之和
∃

由于金属氢化物中金属的原子质量比氢大得多
,

而散射截面又比氢的小得多
,

即金

属原子声子谱的权重因子很小
,

相对于氢原子来说可忽略不计
∃

因而从散射中子谱按 ∗∃

(Υ 改ΠΤ Γ7 ;
公式导出的声子谱

,

即为金属氢化物中氢的声子谱
∃

∗
∃

(Ε改ΠΤ Γ7 ;
理论推出的中子散射双微分散射截面为

Δ

Γ >Π

Γ口Γ +

口 ΥΤ 7! Ν Σ

Θ 才Σ
!

7

即 汇一> ς ≅口Α 5

。≅方。Α Ω
具兰工竺� Ξ5 Ω 二

≅。 ΑΨ

艺似 田

Ω

念
、
Ξ碳万
卜

,

朴
≅, ,

式中
Δ Σ

。

为人射中子的动量
,

Σ 为散射中子的动量
,
价二

。。为非相干散射截面
,

Ζ 为散射

原子的质量
,

Σ 。
为波耳兹曼常数

, 1 为绝对温度
,

[ 为中子的动量转移
,
△+ 一方。

,

为

中子的能量转移
,

其中方为普郎克常数
, 。 为振动的圆频率

∃

武。 Α Ρ 5∴ ≅尹刃勺
1

二 5 Α
,

。 , . , ∴ Τ 、 ] 方[
, ]

⊥ 。、 < ;
, 、

、 书 苗吉不 ?益
> ς 仁口夕Ρ 于手士; 又Ο Α

, 艺弋04 Α 为早户士借
,

’

Ρ 一

>Ζ
?
≅。Α 一 Ξ

一 、。丛
川

丝
,
≅。Α 一

‘ 4

> ≅。 Α ∀ Ω 。一方可‘Π Δ

“田

一
一

∃

朽 , 肖 5

]
Ρ 77 万哪犬

。1 了

, 毛。 二

“。 一 立 Ξ
‘ 4。 Δ ≅。Α方。 Ψ

,
≅。Α Ω 工卜 丝 Ξ

‘ 、。 > ≅8! Α。

� 4! 3 > , 斗 4 !

5 十 7 一方耐Σ盯

5 一 心一方“Σ盯
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夕 Ρ
Θ Φ

Μ 方
,

≅Ο Α

Ρ 。 ∴ △
,

5

; >

≅Ο Α
] ] ] ∃ , ] 、

「 一 5 5
_ Ρ > 沙又⎯ 少7 α % 飞气六

∃

? 号< 井牛≅
、 乙‘_ ; ∃

又β夕
4

一 , 、

今 Υ
χ

·

⊥ α ,
5

户又二 , _ , Ρ 之为 一Κ , 辉δ , _弋α% Ε一丁 卜
户二 >

% ε丫 �呻
“ 乙尸,

≅∀ Α 式中第一项为弹性散射项
,

能量转移方。 Ρ 。
∃

第二项为单声子项
,

项
。

当其仅仅考虑非弹性散射时
,

第一项消失
∃

将 ≅5Α 式进一步整理为
Δ

Γ >Π 『 ΥΤ 7 ! Ν 尺
] ] ]

] 「 , ,
;∃ , Τ 、 ,

[
� 5 二 Χ

, ] 、

, 罗一 Ρ 上竺全丝乙井
7αφ 3一> ς仁口少Ι 资二 一二二厂

一
二瓦不二二二 − 又功 Α

,

Γ ! Γ + Θ 二 Σ 。

一
‘

一
、

“
‘

>Ζ 。 ≅5 一 。一方可Σ‘ Α

第三项为多声子

、
,
‘‘、∴、、产,白内Ε左∃∴‘

、
厂妞、产‘、

其中
Δ

‘≅。Α Ρ Χ ≅。Α Ω > 、
≅。Α

∃

> ·
≅功 , 一

瓷
≅‘

一
’

∴ ‘ ,一 Ξ玉氛Ψ
/≅一 , ,

·

Χ Ζ
≅“Α为多声子贡献
我们用叠代法从实验测定的散射谱中扣除多声子贡献

,

并分析出单声子谱
∃

其基本

过程为
Δ 用 ≅� Α式从散射谱计算 出 − ≅。Α

,

首先忽略 >试。Α 的贡献
,

通过归一化条件

Ξ
‘口 > ≅· , 一 ’

后
,

从而得到零级近似下的 > ≅。Α
∃

然后用零级近似的 > ≅。Α从 ≅Θ Α 式计算 >试。Α
,

并

代入 ≅�Α 式
,

从而获得校正后的 5 级近似的 > ≅8! Α
∃

再用新得到的 > ≅。Α从 ≅Θ Α 式计算

Χ Ζ
≅。Α

,

⋯
,

过程如此往返直至 ≅Μ Α式基本自洽为止
∃

整个叠代计算过程是在 +3 3. 0 1

= ΟΜ 电子计算机上用 /( %一 Μ 程序完成的
∃

四
、

结 果 和讨 论

图 � 和 Μ 分别表示实验直接测出并经单晶级次污染校正后的 Χ; &
.

∃

Φ‘

和 1. &
,

∃

。 的非

弹性散射中子谱
,

纵坐标为相同监示器计数条件下 Β7 过滤探测器测出的相对中子强度
,

横坐标为入射中子能量 + 。 ≅毫电子伏Α
,

从 + 。

的各值减去 Μ
∃

Θ 毫电子伏后就为中子 能 量

转移 ≅方。Α
,

或为声子的能量
∃

尽管锗单晶无偶次污染
,

并且 Β 7
过滤器又大大地减少了级次污染的程度

,

然而在 5Φ

毫电子伏附近
,

其三次中子能量为 Ρ 5ΘΟ 毫电子伏
,

它激发两种氢化物的光学支的几率都

较大
,

因而对 5Θ 一�Ο 毫电子伏区域的散射中子谱有一定影响
∃

校正的结果表明在此能区

内其贡献在 5一ΜΟ 另之内
∃

对于氢化错的散射谱预先进行了分辨率校正
,

其结果表明校正前后的散射谱没有明

显的畸变
,

校正值一般在实验的误差范围之内
,

例如光学支的半宽度校正后减小约 5 毫电

子伏
∃

样品的多次散射影响仅仅做了实验比较
,

我们选取了透射率分别为 =5 多和 “多 两

种厚度的氢化错样品
,

测定了光学支的散射能谱
,

其结果表明厚样品 ≅“务Α的半宽度比
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> ;& .
∃

7Φ

5 ΦΟ Ο

�ΟΟ=ΟΟ

戴下十任禽奥

Ο � Ο Θ Ο ΦΟ =Ο 5ΟΟ 5�Ο 5ΘΟ 5Φ Ο 5= Ο �ΟΟ

+
。

≅9
7γ Α

图 � Χ; &
, ∃ 。。

的散射中子谱

1 .& Χ
∃

⎯>

者万ε∀Λ7卜,η

.
3.ηη7(卜���
 

�!
‘

∀∀∀∀∀∀∀∀

粼云申妇仑伏孚

∀ # ∀ ∃∀ %∀ & ∀ ∋∀∀ ∋#∀ ∋∃ ∀ ∋% ∀ ∋ ( ∀ # ∀∀

)
。

∗ + , − .

图 / 01 2
3 4 , #

的散射中子谱

薄样品∗ (∋ 多.的半宽度增加约 # 毫电子伏
4

我们正式测量所用样品的透射率都大于(∀ 多
,

估计多次散射对谱形不会有明显影响
4

为了检验金属氢化物中金属原子的相干散射在低能区的贡献
,

我们分别测定了与金

属氢化物相同厚度的纯错和纯钦样品的散射谱
,

实验结果表明此贡献可忽略不计
4

图 ∗ ∃ . 和 ∗匀 表示从实验的散射谱转化出的单声子谱 5 ∗刃
,

夕6 方。 7凡0
4

横坐标

为人射中子能量 ) 。
∗毫电子伏 .

,
)
。

各值减去 /
4

∃ 毫电子伏后则为中子的能量转移。。.
。

从图 ∗# . 至 ∗8 . 看出
,

两种金属氢化物的谱型类似
, 5 92

, “ 和 01 21 朋 的光学支分 别在
∋ /: 和 ∋∃ # 毫电子伏

,

声学支在
一

∃∀ 毫电子伏以下
,

并有双峰结构
4

在声学支和光学支之

间还有一些新的振动状态
4

各支的振动峰的位置和分支比参看表 ∗  . 和表 ∗ # .
4

5 92
3

4

“
和 0 12 卜 。

皆属 占

一
面心立方结构

,

金属原子 占据晶胞长度为
; 的面心立方
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> ≅户
5 Μ ι 5Ο

一
5

∀Λ7
∃

∀Δ
∀

> ;& .
,

。Φ

ι 5Ο

� Ο ΘΟ

,曰5八”0
<&=叮了%∃/8>!∋
上八讨

?4∋刁4∋∋∋

图 ∃

%∀ ( ∀ ∋∀ ∀ ∋ #∀ ∋∃ ∀ ∋ %∀

)
。

∗ +
, − .

5 92
, 4 。‘
的声子谱户 , .

≅ ∗夕
,

∋∀ Α ∋∀ ∋
0 一2 #

4

>#

户
 
�
?

�
1

Β
4

Χ∋∋
∋

 ‘,护 9匕
一

Δ只<=了Ε曰‘Φ违Γ?八乙

∀ # ∀ ∃ ∀ % ∀ ( ∀ ∋∀ ∀ ∋# ∀ ∋∃ ∀ ∋% ∀ ∋( ∀

)
。

∗ +
, − .

图 8 0 12
3 4 , 3

的声子谱 户 , .

表 ∋ 各支的位皿 ∗单位 3 毫电子伏.
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表 � 各支的分支比值

一Ρ Ρ Ρ 一
样品

分支

一一一一一
触≅月Α 知 ≅户Α Χ 定≅尹Α

1 .&
Υ ∃

, Δ
Ο

∃

� Θ 6 Ο
。

Ο � � Ο
。

Ο Μ Μ

> ;& 一巧‘ Ο
。

男� Ο
∃

Ο 5 Θ Ο
。

Ο 6 Θ

晶格的位置
,

氢原子形成一个长度为合
的立方体

,

在金属原子立方体的内部
·

每一个氢

原子有四个最邻近的金属原子
,

形成一个氢原子处于中
』

臼的四面体≅金属原子处于四个顶

角 Α
∃

当其仅考虑氢原子与最邻近金属原子的相互作用
,

并忽略氢原子位移的高次项情况

下
,

其相互作用位能近似为位移的球面对称函数
,

从而氢原子的运动可以近似认为具有单

一频率 。。

的谐振动
,

即所谓爱因斯坦近似
∃

资料 【�一Θ5 已经证实氢化错的 5 至 Θ 光学

能级基本上是等间距的
,

这说明氢化错的光学振动反映了爱因斯坦谐振的特性
∃

另外实

验上也证实光学能级具有一固有宽度
,

并且 4
∃

−
∃

)!ϑ ϕΝ Η6Ι 的精细测量又表明光学支存

在独特的结构
,

这些现象都不能用简单的谐振模型加以解释的
∃

+
∃

3
∃

(∀ Π⎯⎯ Υ7Η ‘, 用中心力

模型考虑到 & 一& 和吞
一
>; 原子间的相互作用后基本上反映出这些特性

∃

我们没有仔细地去观察光学支的结构现象
,

因为在我们的实验装置上需要长时间的

积累数据
∃

表 Μ 和表 Θ 列出了两种金属氢化物第一光学 能 级 位置 和半宽度的 国外数

据 5Μ, Θ,<Ι
,

表中最后一行为我们测量的结果
,

标记星号的半宽度为经过多声子校正后的
一

数

表 Μ 氮化错第一光学能级位里和半宽度认
呜】

止竺竺一卜些
三立

一

Ψ
Κ 兰少兰

一
Κ

Ψ
∃

二望全一卜二些一
Ρ

Ψ
一竺竺一

Ρ

卜
一一

竺一
一

卜一兰一卜
一 Κ

二里竺‘一阵二川
Κ

翌Δ翌二ε�
一

一

Ψ止竺尘互卜
一

Ρ

竺旦Κ
一一

Ψ止生一Ψ里旱聋Ψ
半宽度 ≅9 7 γ Α ε 5 = Ψ “夕

·

, 5 Μ 5 ε
“石 Ψ

> ;& Δ 5 > ;& Δ ε > ;&
Υ 一‘

555 Θ ΟΟΟ

表 Θ 氢化钦第一光学能级位里和半宽度“ 5

值
∃

从两表的数据看出
,
我们侧出的两种金属氢化物的光学能级位置与国外的数据是一

致的
,

然而半宽度比国外的数据小
,

特别是经过多声子校正后的数值更小
∃

我们知道多声

子效应和谱仪的分辨率效应皆会增大中子谱的宽度
,

然而国外的结果一般没有进行多声

子校正
,

有的结果甚至于对谱仪分辨率效应也未能校正
,

这必然导至半宽度加宽
∃

另外
,

样品的多次散射也可致使谱线的加宽
,

然而从我们以及 6
∃

6
∃

%Π Τ
等 Η<4 的试测表明

,

当其

样品的透射率大于 <Ο 多时
,

多次散射效应不会引起谱形的明显畸变
,

Υ况且一般采用透射

率在 =Ο 多以上的薄样品
∃

反映金属氢化物中金属原子和氢原子的同向振动的声学支
,

一般采用德拜谱型或高

斯谱型
∃

我们的结果表明 1. &
.

∃

, ,

和 Χ; &.
∃

“ 的声学支皆呈现有双峰结构
,

第‘个峰的位置
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分别在 5� 和 5 Θ 毫电子伏处
,

第二个峰的位置分别在 �Θ 和 ” 毫电子伏处
∃

这种双峰结

构与 +
∃

3
∃

(∀ Π
⎯⎯ Υ7Η ‘, 用中心力模型计算出 Χ; &

Δ

的声子谱型相似
∃

由于实验测定声学支

极其困难
,

直到现在我们还没有看到氢化钦声学支的国外实验测定结果
∃

对于氢化错的

声学支
,

Λ
∃

− ∀盛(7; Η�Ι 报导了一个精度很差的结果
,

没有显示出任何双峰的迹象
∃

另外
,

Λ
∃

−. 。, Δ
在另一篇文章

〔ΜΙ
中引出了 −

∃

+ Ν; 78 未公开发表的全声子谱结果
,

这也是我们

看到的国外唯一的全声子谱的实验结果
,

然而它的声学支谱形仍然没有显示出双峰结构
∃

这种双峰结构与其它一些物质≅例如 γ
、

%:
、

# :∃ 二 Α的声学支谱形相似
,

它们反映出声学

支横向和纵向振动的特性
∃

两种金属氢化物在声学支和光学支之间都出现一些新的峰
,

看图 �一6 和表 5
∃

在能

量从Ρ ΘΟ 至 Ρ =Ο 毫电子伏区域内
,

氢化钦只有一个很宽的峰
,

峰的位置在 , < 毫电子伏

处
,

而氢化错劈裂成四个峰
,

其中最大的一个峰其位置也在 6< 毫电子伏处
。

这些新的结

构峰可能是金属氢化物中由原子排列无序所产生的定域模 ≅3 !ϕ Π∀ 9 记7 (
Α

,

例如在正常情

况下的金属氢化物结构中可能存在空穴
,

或者金属原子和氢原子相互取代等
∃

从表 � 中声子谱分支比值看出
,

氢化钦的声学支和定域模的分量相当
,

而氢化错的定

域模为声学支的三倍
∃

定域模的引进可能会在低温比热的数值中反映出来
∃

−
∃

+ Ν; 七砂Μ ,
和

Λ
∃

−. 翻7; Η�5 侧得的氢化错声学支的分支比分别为 Ρ 。
∃

Φ外和百分之几
,

我们的结果介于

两者之间
∃

氢化钦声学支的分支比
,

国外没有侧量结果
,

我们的结果其值近似为氢化铅的

5
∃

‘倍
,

这反映出金属氢化物的声学振动几率反比于金属原子质量
∃

在我们的工作中
,

吴享南等同志在样品制备方面做了很多工作? 萨本豪和施义晋同志

在定域模的分析等过程中进行了有益的讨论
∃

特此致谢
∃
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