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Si-Ge系の弾性率と圧縮効果
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要 旨

Siト ∬G㌔ 固溶体の弾性スティフネス定数が擬ポテンシャル法による固体電子論的取扱いで

理論的に求められるo立方晶系の3つの独立な弾性ステイフス定数B- (Cll+2C12)/3,C44,

C′- (Cll- C12)/2に対して原子濃度αの依存性及び圧縮効果が詳細に調べられる｡更に弾性

スティフネス定数の圧力微係数 dB/dP, dC｡4/dP, dC'/dPの原子濃度依存性及び圧縮効

果が議論 され,熱振動の長波長極限としてのモー ドGriineisenパラメータが Sil_xGeX 固

溶体に対して定量的に求められる｡弾性スティフネス定数及びその圧力微係数,モー ドGrG-

neisenパラメータの計算結果は単体 Si及びGe結晶のものから単純に1次内挿 して得 られ

るものとは大きくかけ離れている｡

§1, 弾性ステ ィフネス定数と圧力微係数の定式化

我々は Sil_x Gex 固溶体に対する擬ポテンシャル法に基づく固体電子論的取扱い1)を状態

方程式,高圧相転移の計算に適用 し,注目すべき結果 を得た20)引き続いて, Sil_∬Gex固溶体

の弾性スティフネス定数及びその圧力微係数に適用 した結果を報告する｡弾性スティフネス定

数 を求める際に一般に2つの方法がある｡1つは本報告で用いられる静的方法と呼ばれるもの

であるO結晶系は格子点Riに位置するイオンと価電子から成る電子気体で構成される｡Silr∬

Gex固溶体の全結晶エネルギーEは Jones帯機構による高次の摂動形式で既に求められてい

る10,3) 立方晶系での独立な3つの弾性スティフネス定数は次なる一様変形を考えることによっ

て得られる｡最初, R.,-ul/3R.,Rl-ul/3R.,R.I - ul/3R.なる一様膨張を考えるこlX IX ly ly lZ 12;

とによって静的体積弾性率 B-Bs- (Cll+2C12)/3は結晶エネルギーEの体積 32について

の2階微分から得 られる｡
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d2E

B-B石打
(1)

ここで結晶エネルギーEは直接の結晶体積32及び逆格子ベクトルG,電子密度 n(-Z/32)を

通 じての3種類の体積依存性を持つo次に,体積不変のもとでR･'-Rix十γ1Riy,R･'-R･,1Ⅹ 1y ly

R:-R･なる-平面内での努断変形を考えることにより勇断定数 C44が得られる｡この変形IZ IZ

は又,波数空間ではG′-G ,G′-㌔-γlGx,G′-Gzで表わされるo我々の高次摂動形Ⅹ Ⅹ y Z

式では静的労断定数 C｡｡は逆格子ベクトルGを通じての寄与のみで与えられる｡

C｡｡-吉見 Gx2

?(a)-
47EZ202

βC 2

xo(G)

1-47Ee2f(G)x｡(G)/G2

字 tIW e,f(a,L2-lW(G)l21∂G,{22.,

(2)

(3)

(3)式での記述法と詳 しい内容は我々の以前の研究1,3)と全く同様である｡第 3に, 同じく体積

不変のもとでのR;Ⅹ- (1+el)Rix,RI-Riy/(1+el),RI-Rizなる一方向-の圧縮 をIy ly■I 1- 1Z

考えることによって勢断定数 C′-(Cll-C12)/2が得られる｡この変形は又,波数空間ではG′つ(

-Gx/(1+El),G;- (1+61)Gy,G′-Gzで表わされるo我々の高次摂動形式で静的努Z

断定数 C′は次の様に与えられる｡

C′-意 見 巨 旦欝 ･G;旦欝 -2Gxq

∂29(a)

xyaGxaGy ] (4)

今 1つの動的な方法ではイオンは格子点の回りで変位 し,価電子はイオンの運動を十分速 く

追いかけるものとして,弾性スティフネス定数は格子振動スペクトルの長波長フォノン速度か

ら決定される｡この動的方法に関しては Brovman達4,5) によって明 らかにされた圧縮率問

題 と呼ばれる重要な効果が存在する｡その結論は同じ擬ポテンシャル,同じオーダーの摂動論

によって静的及び動的方法の両方は体積弾性率の計算に際して同一の結果を与えないというも

のである｡その背景は次の様なものである｡静的及び動的方法に対して同じオーダーの摂動論

を考えるならば,前者にはイオン配置に依存しない電子気体からの寄与も含まれるが,後者に

はイオン配置に依存する項のみが考慮される｡従って静的及び動的方法で得られる体積弾性率

の差 AB-Bs-Bd は電子密度nの変化を通じて寄与する項から生 じ,我々の高次の摂動形式

では次の様に与えられる｡
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AB-nt芸孟 +孟£ -2盲諾 百 十告 有蓋 iE c｡V
(5)

ここでG∂Ec｡V/∂Gという記述法は項別微分を示す｡

一方,勢断弾性定数 C44 とC′に対 してはこれら2つの努断変形は体積変化を伴なわないので■

静的及び動的方法は同一の結果を与える｡最後に,弾性スティフネス定数の圧力微係数dCi舟P

(Ci-B,C｡4,C′)は低温で次の様に与えられる｡

暮 - 一名 忠 一

ここで体積依存性は32,a, nの3種類を通 じて考慮される.

ji- (蕊 )a / 鳥 (i )B ,n一芸(お B,a

d

(6)

(7)

§2.弾性ステ ィフネス定数及び圧縮効果の計算結果

数値計算に際しては以前の研究1~3)と同様の原子配置の不規則モデル,擬ポテンシャル,誘

電関数 を用いる｡以下の計算結果に際しては誘電関数に対する5つの近似による計算結果の変

動幅を代表的な原子濃度 ガで示すo最初に大気圧下 (結晶の体積 βo)での弾性ステイフネ
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ス定数B,C44, C′の原子濃度xに対する変

化をFigs･1-3に示すoFigs.1-3でのx=

0(Si),α-1(Ge)に対する点○は単体結晶に

対する実験値6)である｡Fig･1に示される体積

弾性率B(3,9｡)は原子濃度xのほぼ1次関数

である｡Si-Ge系の体積弾性率について2つの

実験値が報告されている｡1つは Gauser7)

によるSi｡.8Ge｡.2固溶体に対するものであり,

.Fig.1に●で示 される｡ a- 0及 び 1での

点○のデータの1次内挿の直線上にあり,我

々の計算結果の傾向と一致する.｡ 今 1つは

Bublik達8)によるSio.28Geo.72の試料に対

するものであり, 1.093×1012dyncI√2と報

告されている｡このデータはGeの組成率が

1
-

E'･LU3･与
_Jo
〓
(
ft1.×
).U

大きいにも拘 らず単体 Si結晶の値より大き

く,実験値の信頼度が疑問視される｡努断弾性定数C｡｡(x,B｡),C′(x,320)の原子濃度依存

性は.Fig.2及び.Fig.3に示され, xの単調関数であるが,単体の Si及びGeの 1次内挿値

か らは若干ずれている｡

.Figs.1-3に見 られる様に,弾性スティフネス定数の計算値の実験値との一致は大気圧下

での単体 Si及びGe結晶に対 してさえ必ずしも良くはない｡従って,圧縮効果を明確に得るた

めに圧縮下 (体積32)での弾性スティフネス定数 を大気圧下のデータで規格化したCi(B)/Ci
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(Bo)を導入するo Sio.5Geo.5固溶

体に対する体積弾性率B(a)/B(B｡)

及び努断弾性定数 Ci(B)/Ci(a.)の

計算結果は_Fig.4及び.Fig.5に示

される｡Fig.4での体積弾性率は

圧縮するにつれて増加するが,ーFig.

5での勢断弾性定数の増加の度合い

は小さい｡Si卜 ∬G㌔固溶体の規格

化弾性定数の Sio,5位eo,5固溶体の対

応するものとの相対的な差Ci(β)〝i

(B.)la;0.5-Ci(B)/Ci(B｡)lxはFigs･

6-8に具体的に示される｡,Figs.

6-8からS工 ∬G㌔ 固溶体の弾性

スティフネス定数-の圧縮効果は原

子濃度∬ーの単調関数には必ずしもな

らないことがわかる｡

§5.弾性ステ ィフネス定数の圧

力微係数とモードGr'u'ne-

isenパラメータの計算結果

モー ドGruneisenパラメータγi

は熱振動の iモードフォノン振動数

yiの体積32依存性の尺度を表わし,

次式で定義される｡

d [ lnリi]

γi=~
d [ lnJ2 ]

(8)

長波長極限ではフォノン振動数 yi

は弾性波の速度に関係づけられ,y子1
は弾性スティフネス定数に関連づけ

られる｡従って弾性スティフネス定

数の圧力微係数 dCi/dPを用いて,

立方晶系での対称性の良い方向に対
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してモー ドGruneisenパラメータγi(q-0)を次式で求めることが出来る｡

･i(q-0)--i･BP撒 /(2デb,Cj)
(9)

ここで 机 ま問題 とするモー ドに対して既知の1次係数である｡具体的には, Sil_x Ge∬ 固溶J

体の [100], [110]及び [111]方向に沿っての長波長フォノンに対してモー ドGr'dn-

eisenパラメータが計算される｡ Figs･9-11に dB/dP, dC｡｡/dP, dC'/dP の数値計

算の結果が圧縮体積比の関数 として代表

的な原子濃度のSil_∬G㌔ 固溶体に対し

て単体のSi及び Ge結晶のそれらと一緒

に示される｡_Figs.9-11の大気圧下で

の点○及び●は単体のSi及びGe結晶に

対する実験値9,10)である｡_Figs.12-

14には S工 ∬G㌔ 固溶体の圧力微係数

が単体 Si結晶のものからの差 として具

体的に示される｡_Figs.10,ll,13,14

からSil_∬G㌔ 固溶体の勢断弾性スティ

フネス定数の圧力微係数は原子濃度∬の

単調関数ではないことがわかる｡(9)式を

用いて得 られた大気圧下でのSil_∬ G㌔
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固溶体の [100 ] , [110] , [111 ]

方向に沿ってのモー ド Griineisen

パラメータの値は Tablelに示され

る｡Tablelでは単体 Si及び Ge結

晶に対して計算結果の変動幅をも示 し

たoTablelでの計算値は S工 ∬G㌔

固溶体の熱膨張等の非調和性の効果の

研究上,有用な指針となるであろう｡
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Table 1

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0

1.11±0.10 1.17 1.23 1.27 1.31 1.34 1.37 1.40 1.42 1.41 1.41±0.13

0.26±0.08 0.31 0.34 0.38 0.40 0.42 0.43 0.44 0.44 0.43 0.42±0.10

1.01±0.09 1.06 1.10 1.13 1.17 1.20 1.23 1.25 1.28 1.27 1.27±0.12

0.26±0.08 0.31 0.34 0.38 0.40 0.42 0.43 0.44 0.44 0.43 0.42±0.10

0.17±0.11 0.20 022 0.24 0.26 0.27 0.28 0.30 0.31 0.32 0.34±0.14

0.96±0.09 1.01 1.05 1.09 1.12 1.16 1.18 1.21 1.22 1.23 1.24±0.ll

0.21±0.10 0.27 0.31 0.36 0.39 0.41 0.42 0.42 0.41 0.39 0.37±0.12
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