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液体- リウムにお けるラマ ン散乱 (review)

京大 ･理 大 兄 哲 巨

Raman散乱を用いたIIcの研究は, GrcytakとYan達 1)による液酎 1C4 の素

励起の測定に始 じま り,最近では固体の Ile3,fle42)及 び液 体の llc3-11C4mittlr(?)4)

の実磯 も行われ,少 しづっ盛にな りつつ ある｡このノー トでは,主に液体の pure

IIc4及び tic3- 11C4mixlure における liaman散乱の潤論 と実験の rcviewを行 う｡

§1. 液体 pureHe″

詳 しい議論に入るまえにまず綬休 日C4の素励起 (主 に r.ton) と観測に使われ

ている, 1aser光の energyとmomentumの ｡rderの比較 を してお く｡ 1aserの波
● o

長が, 4880Aと5145Aの ものが主に使われていることから, 素励起の方が,

energyで 10~ 3程小 さくmomentumで 103程度大きい｡ したがって, llaman 散

乱の場合 には,大 きさが等 しく,･向 きが反対のmomentum を持った素励起 を励起

させることによ りmomentumと energyの保存則 を溝足 させることができる｡

さて;液酎 ielの lhm｡｡散乱についての理論は, 日｡lJcy5), stcphc｡̀6),

lwamoto7),NakaH汀Ia8),等 の論文があ る｡ここでは, St(函 n の論文にそって

まず,話 しを進めるO液体 日C4 を誘電性連続体で近似 し,古典電磁気学 を用 いて光

の簡乱を考える｡ MaxIWell方程式 を積分形で書 くと座標 (-r',I) における電場

の強さは,入射光による外湯 ifo(7,,I)と, (7,,t′)にお ける分極ベ ク トル
･一･>---I
P(r′,t′)による電場の重ね合せで,I
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----ラ-> → → → ‥ → → --}一一)

LtlJ(r,t)- Eo(r,I)+Iodr'Jdt′G(r-r′,ト ー′)P(r',t') (1)

と書 ける｡ ここで積分領域には, (r,t)が誘電体 の中にある時には,その まわ り

紘-atomic voJumc の大 きさの穴 をあけて電場 を定義す ることか らくる制 限がある｡
‥ -う l →
G(R,t)は,単位 の大 きさを持 った時間的 に振動する dipoleが (求,t) だけ離れ

た所につ くる電場 で diadicformで,

石(育,t)-去 ･rdk e~ick t 冒 k(百)

くう

Gk(lり

ikll
十-ナ ー･う･→

k2㌔- (ト R･Iも/ lt2);kk≫ 1 (2)

(.Liif･青- 1く2･7)/ lく5;kk≪ 1 (:i)

と掛 ナる｡よ く知 られているように kk≫1では, Sphcricalな横波, kk≪ 1 で

は, dipolftficJdにな っている｡ ところで,分極ベ ク トル l'(r,t)は, 粒子密度

∩(7,I)を用いて

--1> --〉-〉
P(r,I)- αn(r,I) lil(r,I)

αは原子の電気感受率 と肯ける｡ さらに, ∩(T,I)- n(,+ ∂｡(,-;t)で耗度 の

rluctu;ltionを導入 し, (Ynのべ き展閲 で,電場 を求めるO(1)式 を用 いて,

---I <--う -I)

aIll,.(1)- αJod(2)(lJ(1- 2)∂n(2)lll'O(2) し′l)

-) く-ウ
∂l･lJ2(2)- α-211㌦ (1(2)d(t･!)(l･(卜 2)(Yn(2)

0 --->

×("J(2--.'i)∂n(3日･】(,(.'i) (.Lう)

--) くう

1- (r., tl)と求 まる｡ ここで, 1は,観 測点 であるか ら (lJ(1- 2)は球 面波
-> -->

を与 えるが, r2 - r.･～については,積分が iItOmicな or(lcr まであることを考慮す
くう

れば, (1(2---3)は (hr)()f(llj(-Jdになる ｡

(zl),(5)で与え られる電場 の C()rr(､1Iltionか ら散乱頻度 が求 まる｡ e()rr(､l;)lion
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･wfl)(T)-<8Eli(R,t)相 li (R,t+I)>
㌔

Wミ2)(T)-<相 2i(R,t)∂E2i(R,t+T)>

をっ くれば,(6日まBrilliouin散乱の は, Raman散乱の強度 を与える｡(6)との の

比か らRaman散乱 とBrillouin散乱の強度 の比を求めるとRaman散乱の方が10-3

程度小 さくなるo これ は,GreytakYan＼の実験1)とよく合 う｡

次に Raman散乱(7)式 を少 し詳 しく見てみよ う｡

y,' f;I,

t

∂ n(2)
一一一事 .̀一一ナ
q-k′

a∩(3)
~~ナ →

k-q

t十 T

♂ ∩(2′)

7-IE′

∂n(3′)
⊆a =岩言コ
kL- p

一････.･■ ~-~̀ナ■

〟;k ',e′

→ 一一･ナ
〟,k,e

図 1

==岩 E
(5)式から,図 1のように振動数 リ,波数ベ ク トル k,偏光方向 eの光が入射 し,.場

---一斗 --ナ

所 2と3で療度 の fluctuationの影響 をうけて散乱され 〃′,k′,e′の光 になる｡

この散乱光の時間 T だけ-だった correlationをとることによ り密度 の fluctuation

の二体の correlationが観測 にかかる｡一方 Nakajimaの論文 8)では, この課程 を

microに取 り扱 う｡入射光が, 3でlle4原子 を励起 し励起子 をっ くる.その励起子

が diple相互作用 で, 2に転移 した後で光を放出す るという計算になっているが,

結果は Stedlenの場合 と同 じである.以上の議論 で注意すべ きことは, p,q≫k

は勿論であるが, i/T≫ 1であるため,,2と3の時間のちがいは無視できることで

ある｡結局入射光の強 さで nomalizeした単位立体角あた りの散乱強度 は,
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W (2)(W)- (芋 ,4ふ く3pq

×(3･

t二

(i,I)(i,?)

(完Te')(167,プ)

-(言 ?,))
p

-(7,I,)1･gb)g(i)
q

eiwT<∂n (I)∂np(I)∂nq(o)♂-qn(o)>~p

=E 盟

gb,-(竜 一寺 宝 )Jo

l e-ip･R -

R5

(㊥

となる｡密度の flutationを素励起の生成,消滅演算子で書 きかえれば わかるよ

うに散乱強度 の計算は,全波数ベク トル 0,全振動数 Wの素励起 (dlOnOn rot.ation)

についての二体 の Green関数の計算に帰せ られる｡

(㊥式 を計算するにあた って dipole tyI光 の factorが どのような働 きをす るかか

らみてみよ う｡ [3･
(i, 育(i,a,)

-(i,i,)]は盲の方向について,Legendre

の球関数の 1-2の成分だけからなっている｡ したがって,(㊥式は,二体の Green

関数 K(W,宣言)で,盲言問の角度 について 1=2の成分 K(2)(W,J扇 ,肩口に=E=E
だけ依存 している｡このよ うに して,角度積分は実行で きる｡e,e′について,

1+ iLP1 2 という f｡｡t｡rを得 る. ところでこの結果は m｡d｡1に依存 した結果
3

で,一般申 ま, e,e′,pからつくJることのできるスカラ､･･はぐ言･-cT7)と(言oJpl (言･?,)

の二つであるこ とに注意すれば上で得 られた D-typeの couplingの他に(言･7,)

というS-typeの couplingも可能である｡rこれちの couplingを仮定 した時のちが

って方向,ちがって偏光方向を持 った Raman光の強度 の比 を Gretak,Yanl)の W

が二倍の rotonmi nimum あた りの実験 と比較 し,表 に してお く｡表にあらわれ ろ

記号にらいては図 2を参照O実験は D-typeの couplingが主であることを示 して

いる｡

最後に(8)式の与える Ramanの spectrum の議論に.うつ るoそれには,二体 の

Green関数 の計算が必要になる｡もし,二つの素励起の間に相互作用 がないと仮定

す ると散乱スペク トルの強度 は簡単に計算 され,二素励起の状態密度 に比例す ると

い う結果 を得 る｡ したがって,素励起にエネルギー 巾がない場合 には, pho上10n
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図 2

S D Ekp.

wy(顔/wz玩) × ･1 1､.15.±0.2

wy(Z)/wx(Z) 0 3/4 0.9±0.2

wy(x)+wz(x)wx(Z)+wy(Z) 0 6/7 0.84±0.08

-r｡t｡nの分教曲線の極大 または極小に ともなった無限大が散乱強度 にあ らわれる

はずで,実験 と比較す ると特に極大のところでは不一致 がみられ る｡これは二つの

素励起間の相互作用が重要なことを意味 している｡図 3に二体の Green関数に対す

る ladder近似のグラフを示す｡

･一一ナ

p ･>一

>+p一首
図 3
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p̂q問の角度における 1=2の成分について図 3は次の方程式 を与 える｡

K(2)(W,釦 音 )-K｡(W,lil)6(r謡 - F育 )

+ Z
Ip7r

(,).･=JL'l~)"

==ヨ
ここ､で K｡(W ,回 )-2･

K.(W,171)V(2)(扇 ,FPl)K(2)(W,蘭 l苛)

(9)

eE'は phonon-roton のエネルギー,
i)

V(2)(聞 ,蘭 )は,二つの素励起間の相互作用 Ⅴ(i.3,)の l=2 の成分である.

このよ うに相互作用 を取 り入れた場合の Raman spectrum についての議論は,

Jwam｡t｡の論文 7)に詳 しくされている｡ここでは, V(2)-(lPJ.扇 )が S｡pa,able

とした場合の定性的な結果 を Iwamotoの論文 8) か ら引用 してお く｡図 4は,左

が引力,右が斥力の場合の散乱強度, 』,』′,』〝 はそれぞれ rotonminimum I

erlergyの m･aximam,plateauの二倍 のエネルギーを表わ している｡

lJ 卑A A′ AnEE O ' A A′包7A"W,FJ

図 4

実験 との姥軟のため引力の場合の特徴的なことをあげてお く｡ まず, 』の下に相互

作用がいくら弱 くても共鳴状態が生 じる.それは,phonrm-rOtOnにェネルギーLrf]がなくて

も巾を持っ 』′には peakは出ないなどである｡ Greytak ･Woerner達 の実験 9)に

よる と roton mirlimum の二倍 より少 し下に Raman の強度 に peakがあ らわれて

いるoこ.れから引か 7(2)(雇,J,扇 )のmom cntum 依存 を落 とした場合の大 きさが

estimateできる｡また, Ramanpeak の巾から中性子散乱では きめ られない温

度 で の rOtOnのエネルギー巾が測定 10)されている｡

ーG 3 5 -



大兄哲巨

§2. 液体 He3-He4

最近,液体 Ile3-Ile4thixtureにおける Raman散乱の実験が,温度 T- 1･3oK3)
n3

と0･60oK4)の二つの場合 に行われたo He3の concentrationx-T T nTが一

方は 309も, もう一方は 10%Oまで rOtOn minimum からくると思われ る Raman

の peakの位置にほとん ど変化 がない｡ この結果が何 を意味す るか mixtureにおけ

る Raman散乱,特に rotonminimum か らくる peakについて理論的に少 し詳 しく

みてみ よう｡

Raman散乱の強度 は(8)式で与えられ,密度の fluctuationの二体 の QOrrelation

<∂n(I)∂n(T)∂n(o)∂n(o)> から計等 され.る｡ mi xtureの場合 には, ∂nFま, He4

とHe3の密度 の fltlCtuationの和で ∂n= ∂n4 +∂n｡と書ける｡ここで もLHe3

のエネルギー曲線 に Pitaevskiiや Stephen&Mittagll)nいうようなminimtm はな

い とすれば, ∂n3を含 むよ うな correlationには peakがあ らわれない｡ したがっ

て peakは<∂n4(T)∂n4(I)∂n4(0)∂n4(0)> に関係 しているもの と思われ る｡ ∂n｡

を素脈 の生成,消滅演算子で書 きかえた,<Bp(T)B-｡(I)B+q(o)Btq(o), が問題

になる｡この correlation を次のよ うな schemeで計算す る｡まず, fie3の影響 を

考えるとし､う立場か ら pureの roton_roton相互作用 は考えない代 りにHe3と

roton間の相互作用 を考 える｡それは吸収放出 type,散乱 type一どちらをとって も

よい｡さらに mixtureにおける rotonのエネルギーは求 まってい るものとし,

去 (p-po)2 +A(x), エネル ギー巾はr(x)とするo この rot｡rlの二体 の

correlation を相互作用な しとして計算すると,

_TIPip √官有~

(2I,)2+(W-2A)2日 ノて益~二2-A72TT2T)2 -(W-2A))
(10)

となる｡一方 A(x)とI,(x)は He3 がフ エル ミ縮退 していない場合は, x≪1で xに

ついてべき展開できる｡

A(x)-A(o)･君 x

･(x)-r(o)+ 意 Ⅹ
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Il(x‖こついて pure He4 の rotonの巾が 無視 できる範囲では, Il(x)揺, xに
1

1i云(,IM に依存 す る｡ したが って(10)式が与 える peak位置は 2A,その高 さは x言

に比 例 す る こ とが わ か る｡

さて次に, roton間にtJe3を通 しての相 互作用 を考えよ うO 図5にその内の一

部 をあげてお く｡

′一十

二

図 5

実線 は Ile3,波線は rolon の propergator を､あらわ している｡この vertcxを

1｣(cd.p･p′)と書けば, ladder近似 した時の二体の Grecn関数から 1-2 につ

いて,

K(2)(W,,,｡)=K｡(W,后'f)♂(167-161)

･ + pz,Ko(W,i,lI.(2)(- p,p′)K(2)(α,p′,q) (ll)

が得 られる . したが って(ll)式の絶対値 をと りさらに ilJ(2)(W ,p,p′)Iについては

無 限大になるこ とはないのでその最大値 I｣(InaX)で置 き代 えることによ り得 られ る

不等式,

1m [z fK(2)(a,,p,qト K｡(W,p)♂(扇-Lil)i]
p･q

･ p.5.｡JKo(α,p)川 .(2)(W･p,p′)..K(2)(W･p′,q).

≦ L'-とlX' 1.rKo(W,p)'㌔ qlK(2)(W･p′.q)･p

-G37-
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か ら, ZfK｡(W,p)I, I rK(2)(叫 p′証 が もし x一丁で大 きくな って も,

l

p

1,(max)は, He3の loopを含み xに比例 していることを考慮すれば, 相互作用 が

あって も. correlationは, peakの付近 に注 目す る唱 り(10)式で近似 してよい こと

が解 る｡以上わ議論 よ りRaman散乱の peakの位胃が, x にほ とん ど依存 してY､

ない とい うことは,mixtureにおける rotonminimum が pure の場合 と変 らな

いOす なわち 許 -O であることを意味 していることが明 らかにな -たo

§3. 結 びに ∫

最後 に固体の Heにおける Raman散乱について簡単にふれてお く.固体 の Iieに

っいて の Raman散乱の理論は, Wcrthamerによる論文 12)があるo さらにこの理

論に基づいて Raman spectrum を数値計算 してみせたのが, Werthamcr,Gray/逮

の論文 13)である｡一方実卿 まSlusner･&Surko2)によって行 われている ｡ 固体 の

場合 には Raman散乱で, trasverseopticphononの momentum がゼ ロの所が,

one-phonon の Ramanとして実藤にかかるが, これ につ いては,理論値 の方が実験

よ りエネルギーが少 し大 きめにでているが, まず まず一致は よいo Lか し, two-

phonon Ramanについては理論は, one-phononのエネルギー巾 とphonon-phon-

on相互作用 を落 してい ることもあって,実験結果 との対応関係 はほとん どかわ らな

い ｡ この間鰐 は今後に残 された間確 であろ う｡
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超 流 動 - リ ウ ム の ラ マ ン散 乱

東大物性研 生嶋 明,大林康二

Greytakらの IJe4 におけるラマ ン散乱の実験は,周知 のよ ぅに, ロ トン ･ロトン

相互作用についてきわめて活発な議論をひ きお こしだ｡彼 らの結論で重要な点は,

(1) ロトン ･ロトンは引力相互作用｡

(2) その結合 エネルギーは約 0.37oKo

(3) 幅の温度変化が Landau-Khalatnikovの理論曲線および従寒の中性子の結果

に合 う｡

(4) ロ トン ･ロ トンの結合係数 は粘性係数の値 と矛盾 しない｡

(5) 偏光効果の確認｡

であろう｡

しか し, Greytakらの測定にはい くつかの疑 問点が有る (Surkoらの同様な測定

は質的にず っと劣 り,問題にならない )｡上記(1)および(2)は, ラマン散乱強度の ピ

ークが中性子散乱で得 られた ロ トン ･エネルギー 』 ｡ の 2倍 よ り内側に位置す るこ

と,およびその位置か ら得 られた結論であるが,それならば 2』 ｡ の ところに何 ら
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