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〝電磁波 と物質 との相互作用 〟

電媒常数 e(q,a,)

渡 辺 剛 (東北大工)

一般に物質の光学的性質は,電気ベク トルをD(q･W),電場をE(q,al) とし

たとき

D(q,a))-･∈(q,a))民(q,u)

で与えられ る電媒常数 e(q,6,) で記述され るo e(q,a,)は複素電気伝導度

a(- o′+io〝)と衆知の

e(q.a))=eJ+ieJJ

=iA二 (a+io〝)
αI

の関係があるO更に複素屈折率 n(- 甲+i均 を考えると､ eJとe"は夫々

e′- ヤ2-k2

eJ'- 2符k_､

で与え られ る｡又反射率Rは

R= (甲-1)2+K2
(ヮ+1)2+K2

とを るO

-方,電気双極子の集 りを考えると. ∈(a,a)､は よく知 られた

e(q,GD)-1+∑ __空竺華 竺 ___I__∴
jcuo3-aP十irja'
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で与えられ るO この式ではe(q,由 は eXPlicit にはq把依存 しをい｡

∈(q,O) が直接 qK依存す る場合 tspatial dispersion･ と呼ばれ るO

上式か ら明かを様 にq一 依存性は遷移確率に現れ てくる場 合と_ エネjL/ギー分

母に現れ る場合が考え られ るO前者の一例としてAzbc1-Kanercyelotron
-LL-,

fbsonance を奉げ るO この時電磁場の進行方向す,静磁場fI,試料 (･a･pBjQb)
の表面の垂直方向はお互に垂直で図のようを娼係にあ るO 磁場のまわ りの電子

の回転運動は夫 々異った位相で行われている

為 に電気双極子近似の軍団では電磁場Iとの相
ー■･→

互作用は貴いo Lか Liq-Tの項までを考慮

す ると遷移確率 は有限の値とそ り､寅に遷移

別 は双極子近似の場合 (即ちdL-±1) と異

をーりAL-O,-±1,±2 とを るO

-方.光学的遷移に伴 う荷電組子系のエネ

ガ ギー変化は-旗には入射電磁波のエネルギーに等しく_そのq一依存性は殆

んど無視できるc Lか LFaraday configurationに於 云cyclotron

resonanceではエネルギー変化LJIE は

AIE-hb,C･Ti｡Vk' 憲

で与えられ るQ叉光吸収に与え るplasmon のエネルギ-BDtqllも

3q2v2
9ptq)- a)p(1十一 - - )

･lO a)r)2′

の如 くq一 依存性をもつO何れの場合も遷移に与る電子の運動によって生 じる

Dop731er 効果の寄与す るものであり､ ｡(q,扇 のエネルギー分母はLexplicit

に qを含む ようにをるC

･次に.∴億 劫手強琴 享j が余 り小さ･くそ く~.叉双極子の密度 nが大きい場 合の

_e(O,頑 のノ禦一 依存性を簡単に考えるo jが｣グの場合の e′(0,10) と

∈〝(0,6))(夫々 ∈′(a)),∈′Jta,)とか く)は図の如 くをるQ

先ず e'(co)の最初の零点 はa,T で与えられ るC 之はq-O に於 け るTO-

モー ドの振動数に等 しく､Lorentz型の e′個 は Q,- a,T で最大値をとる0
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〟 ～iilど /ぐ- e'(W)･､､( e′J回＼ヽヽ

eJtaJ)の次の零点 a)L は

DieユectrecAnomaユyを与え

る｡

約-媒質中では

enl(U･a))- ∈L(O･QJ)J_

a) . が成 り立つ か ら oJL はLoト
ド振動数 と-致 L ､ rjを無視す

れ ば

'･'芸J:ニU･;-" I,:-,

が得 られ るO 之か,ら直 ちにLyd･d･ane-Sachs-Tellerの娼係が導かれる0本均

-媒質では q- Oの極限で eT は eL とは一般には等し/く貴 く-その為にDl昏Iecr

tricAnomaly は必 らず LもwL を与えるとは限 ら貴いo

u叩く W<uL,a)軍団ではe′刷 ま負庭 を り､ lossを無塵すれ ば.透過率 で,皮⊥

射率 Rは夫々 0, 1にを る｡

こ こでLocalfleldの効果を述べてお くoLorentz モデルを用いれ ば電

気双極子の相対的変位u(∫,t) 紘
mu+ku十 ru-e且 loc

I

で与え られ るO 且locは外部電場且pxt,反分極場二一rZP,及び1･orentz-L･orentTl

場 聖.L斉 用いて

且1｡C-且extrZP+早ll ∫

で与 え られ､薄片の試料ではZrr-O,ZL-如 であ るか ら,分極 Pは縦モー ド
に対 して復元力 (Restoringforlec) を附加す るQ史に電子の偏極を考慮す

ると
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e葺-e(雪 1)

をる関係を得るO ここゼ e芸 は1｡cal fieldによって誘起 されたmaCrOSCO-

pICtransverseehargeと考えることができるO

TO,Loモ-ド励起の実験

∈(q,針 の中に現れたむT,uLが実際にどの 様 %L実験で観測されるかを述べ
るO

高速電子の作 る縦振動電場は固体内のplasmon を励起す る為に.入射電子

はplasmoIコを励起す る'為 にー入射電子はplasmaエネルギーの整数倍のエネ

)i,ギーを失って,試料を透過するO この場合エネルギー-

Cく.
E/'2+ピ′2'"rtJV'J)かNノ仰瑞■<JT~■叩'IVtヽ ′LJZuJq~ーJ-/＼
後述す るRaman 散乱の実験では-遷移確率は tp-S･

1

損失率は~工m(初 )

､に比例す るZ),ら原理的には縦,桟何れのモー ドも励起 しうるO
∂α
- Su･'eT,J22 に比 例し.∂u

之 も又縦横何れのモー ドも実験に観測されるo実際にはCouture,rMathieu

らによってZnS の試料で最初の実験が行われたo

Ferrelkよって理箪的に仰扱われたTransition ぬdiati｡rlは試料表

面の∈(q,'D)の変化を明かにす るが､Obliq.upincidence の光の透過′反射

の実験 も叉.有力奇手都とを る.Bermanら把 よってを された実験によれ ば透

過率Tは W- wT,WL で明かに極小値を示すQ反射率 については試料の厚 さが

skln d.epもh より造 かに小さい場 合には､試料の表面と裏面との反射が互に

打ち沼-L合IL,_試料 内で吸収が行われをいと,反射率の極大は現れてこを小 q

摩ぎが増加すれば (D- Q'T でTの最小値 とRの最大値が現れ るQBermanらほ

更にLiFを用いphononモ- ドの励起を観測しているO何れの場合もTll はエ

ネ ルギー損失率と同様に
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･n-卜芸嘉 〔∈,′C岱26+
∈〝
{2十-;-;/2sin20〕

で与え られ るo Cは試料表面の垂線に対す る入射光の角度で､ この式からTLi

が Q)T,GdL で極小値を とることが知られ るO

uMorphicEffectofCrystals"

結晶に外部か ら電場や歪みを加えて,結晶のもつ固有の対称性を変化させてや

ると､新しい遷移が可能にを り_或は結晶の規準振動モー ドq)縮退が とけたり,

振動数が移動す ると云った現象が現れるD これを一般にMorphicEffectと

呼び,本講議では特に電場の印加に よって赤外吸収 と鮎 man 散乱､特にその

遷移律がどの様に変化す るがを考察し､ 例えば赤外不活性のダ イヤモン ドや又

はRaman 不活性の岩塩結晶がMbrphicLEffectにより夫々一次で活性モー

ドを誘起 され ることを述べ るO

赤外吸収の遷移確率は媒質内の双極子能率をM ,電磁波場 を且とすれ ば

7M･Er に比例するO フォノンの娼与する-次の吸収では

-.･.･_/＼

M キ U (厳密にはMesキ0)

の撰択率か らT･0∴モー ドのみが励起 されるo それ故に格子変位 Suの一次で

は双極子能率を もたぬダイヤモン ド結晶やア.JL;ゴン結晶は赤外不活性であ り.

一方岩塩等のイオン結晶のT･〇･モー ドは赤外活性とをるO

鞄 man 散乱に於いては振動数 aAo の電磁波が媒質 k入射 し戻-αE(由 の双

極子能率を誘起す るO媒質中の原子がwg の個有振動数をもっていると垂 ま
- 5Z!

qb± 6,9で振動するQ若し散乱光の 偏りの単位ベク トルを令S とす ると 碑 eBIT

キ 0であれ はfhman 散乱が存在するO格子変位の一次の項までを考えれば

'Rま血an 散乱の選択率は

^ Iaa ^

Ies ･寺㌃ Su･e･olキ 0

で与え られるhT例えば岩塩型結晶では夫々のイオンが対称の中心にある為に
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-0であり-次ではぬ血an 不活性であるが. ZuS,ダイヤモン ドの よう

にイオンが 対称性の中心か ら偏れている場 合は罰aman 活性 とそる缶 衆知の如

くfhman 活性モー ドは赤外不活性であり､又赤外活性モー ドは 斑〕皿an 不活

性であるとい う相補的関係があ り､之は格子変化の二次の項の粥与す る遷移に

も適用され る｡

一般 に一次の赤外吸収での結晶 と電磁波との結合はRaman 散乱の場 合に比

して強 く､その為に wT< ひ く a)Lをみたす振動数領域ではmetallicrefle-

ctionを示 した り.或は この強い結 合の結果混成波 Lpolaritoh)モー ドを握

単に行 える｡

猶､･一次及び二次q)赤外吸収一 泡皿aq 散乱の東に詳 しい講義は 19163年

AarhusSurrmerSchoolLectures (Phononsand.Phonon Intera-

ctエOnS,editュdbyT･Å･Bakj或-hは 1963年 (jopenhagen Conferen.ce

onIJatticeDyrlamics の Proceedings中の論文を参照 され たいO

由て､ここで電場によって誘起 された赤外吸収及び軸 an 散乱について述

べ るO

ダイヤモ ン ドの電場誘起赤外吸収

前述の如 くダイヤモ ン ド結晶では石 - Uであ る為 に一次の凄 外吸卿 ま現れ

をいO今､ダイヤモ ン ド結晶を一次元で園の如 く考え､ この方向に平行を電場

五(u)を加える｡ 電気双極

Cー C

dM

十 う丑(0)

子能率Mは

8d(O)
M- at0)瑚 +- -uj･且㈲ 十

∂uj
∂α

で与え られ るor盲㌃ キ0 であるから
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∂M 米
筈 三°,-=三 二二e三
∂uj ∂uj

とおくと､M偲格子変酌 に賭して一次の項を も ち ､ 有 効 電 荷 が e 芸 で あ る と

考えることができるOダイヤモン ドでは一次の 赤 外 吸 収 は 貴 い 故 に , 光 の 振 動

数が透過領域にあるとしてα(0)-a(a)とおけ ば e 芸 を 新 た に

e芸 - 葦 E(a,

とおき､之 を 電 場 に よ っ て 誘 起 され た有効電荷 と呼ぶ ことができるQ

格子変 位 が 小 さ け れ ば 電 磁 波 と媒質との se⊥f-consistencyを無視できる

から-上で与 え た e芸 ゐ テ ン ソ ル表示を e芸,j と書 けば-電媒常数e訂 舶ま

4 7rN

o + - ∑
epq = ∈仰 m J

米 米
eitj'eaj

璃い (･;∴…1,ju

l I_､ .,･へ .(?α

ep,j- 芳 [鯨 (■尋 py

<

djβEy(0)]

/＼ ノ＼

で与えられ るC, (一㌔ ,djPは夫々散乱光の偏りの単位ベク トル･上 方向格子

変位 ベク トルの β一 方向 えの単位ベク トル)e芸,Jは電場によって誘起された双

極子能率の電磁波の､偏り方向の成分であるO -方 巨視的に

eJP- e芸o+
82eiLO
∂E ∂且 ~ijP

BIITil
リ P

とかけば､四階のテンソルで表わさjlる第二項の係数はダイヤモン ド結晶につし

いては三つの成分で表かされ,同じ結晶の弾性常数と対応ずけられ る｡

岩塩型結晶の電場誘起 fhman 散乱

この型の結晶では前述の如く一次のRa‡nan 散乱は観測されをい｡ しかし結

晶に一定方向の電場を加えると.結晶のもつ対称性がくずれ Raman 散乱が誘

起され るO ここでは この新しいRaman 散乱 と､格子変位の二次の項による

ぬ man 散乱を簡単に比較す るO

結晶の 偏極率 αを格子変位及び電場に関 して展的すると
lIj
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a=αo+可 Suj'〔

∂2α

∂五･∂uj
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喝Suj･瑞 Sui" uj････.･
∂α

と奇るC.岩塩型結晶で明か はオー一宇Q,第三項 目を~∂u

au(0)au 字謡 E]165

と嘗き直す と第三項及 び第画境は夫々,電場或は格子振動によって誘起 され た

ぬ Iihan∵散乱庭 対応す る与廃釈できるO南も前著は bゝnre一･pbonospec一
七rumを与え.後者はtwo-phononspectrum'を与え■るか らこの種の Raman

散乱也､実験結果か ら頗 る興味ある解析が行 えると思われ るo Lかし現在まで,

50Kv/cm までの電場ではRaman 散乱は観測 され てい妄いO

其の他の興味ある問題

結晶の規格振動モ- ドのみを らず局在振動モ-下 も電場の影響を受けるe 例

えばCaF2 中の正1 オ ンによってできる局在振動モー下は√電場によってその縮

退が とける事が且ezeらにょって報告されているO

-次元モデルに基いて作 られたLaxの撰択律 は三次元の場 合にも適用 され る

が.'結晶に電場がかけられた場合華 こあ壊択律が憂あ様.K修正され るLr,興味あ
∫

る問題であろ うC

(歯間に対する答及び会場か らd.コメ ン トう

homogene･OusStrainに よる影響 についでは.この種の摂動は結晶の もつ

反転対称性をくずせ 貴いあで､電場埠ど効果的{=手段 とは考えやれ貴い｡但 し.■､

若しunusuallyinhomogene｡ces白trainを結晶にかければcubiccrystal

FrL於いても何 らかの影響が観測 され るか もしれ貴いO

(後記)

以上の講議に崩したReferenceqユきst埠既に大磯に於いて配布済みをのt■■■
で省略させて頂 きます｡

iLL
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