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マイクロクラスターにおける電子群とイオンとの間の双極子振動状態は MiePlaBmOnと呼

ばれ､古くから知られているが､特にその LanndauDampingWidth､rを定性的に理解しよ
うとする試みは驚くほど多くの人々によってなされている【1,2,3】｡それらの研究の殆どは川
端一久保理論l4】に基づくもので､結果は

r-A; (1)

である｡ここで､Aはそれぞれの仮定に依る定数､vFは電子のフェルミ速度､Rはクラスター
の半径である｡上式が実験を再現するかどうかは未だ明確ではないが【2J,上式と同じ&依存性
を示すデータも報告されている【5]｡また､詳細なRPA計算は上の傾向を示している【5】｡
さて､eq.(1)を導く全ての模型に共通する本質的な仮定は

1.電子を無限の深さをもつポテンシャルに閉じ込める､

2.LandauDampingの原因となるMiePlasmonと他の内部状態との結合ハミル トニアンを
そのポテンシャルの微分で与える､

ことである｡この考えのもとになっているものは恐らく､電子とイオンとの引力が電子と電子

の斥力によって遮蔽されるため電子は-様な引力を感じ､双極子振動をしている電子がェネル

ギーを失うのはクラスターの表面に於いてだけであるという半古典的なイメージに基づくもの
であろう｡

我々は上述のような仮定をしないでLandauDampingWidthを定性的に理解することを試

みる｡それは集団運動に関する朝永理論【6】が可能にする｡朝永理論では

lE,7T]-i (2)

を満足する集団運動を記述するためのcanonicalvariablesi,7Tで､ハミル トニアンを展開する.
二次まで書けば

H-H.+HfE･HTq+呈(H2fE2+H2qq2)+
1
2(H2fqE打+H2qEqE) (3)

である.係数 Hiは定義によりE,1Tを含まないから､次のように､H,i,7Tの交換関係で与え
られる､

Hf- il7T,H]+El7T,lq,H]]一打lE,[7T,H]],

HT--ilE,H]+可E,lE,H]]-fl7,,fE,H]1,

H2E- -(,,,lq,H]],

H2q- lE,(E,H]],
H28打+ H2qE-2【E,[7T,H]].
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もし､

Hf-HID-H2eq-H2qi-0,H2f-const.,H2N-COnSt., (9)

であるならば､i,7Tで記述される集団運動状態は他の状態と結合することはなく､幅のない調
和振動状態となる｡しかし､一般的には Hiは他の自由度に依存するから､その集団運動状態

は他の状態と結合し減衰することになる｡H2E,H,qが定数でないとき､集団運動状態のエネル
ギーUはそれらの基底状態での期待値をとって決める､

(oIH2flO)-Bw2, (oJH2rfO)-B十 (10)

Ni個のZ一価のイオンとNe個の電子 (Ne-ZNi)からなるクラスターを考える.このと
き､双極子運動を記述する集団座標は

E-志賀zi, 冗-志賀pzi
と書くことが出来る｡これは朝永理論の要求する関係 eq.(1)を満足する｡
クラスターのハミル トニアンは

ze2 1盟 e2

享 r..≡ ,,at.lrt-Raf+豆H諸 悪一差董 +H(ions)

(ll)

(12)

であるOここで､イオンに対するハミル トニアンH(ions)は我々には関係がない｡また､電子
間のポテンシャルはE,7Tと交換するから集団座標を含んでいない｡このことから､まず

柚 ,H]]-0, 【E,lE,H]]-一三,HIM-0
が求まり,上のハミル トニアンを

H-HoIHfE+ 去 汀2+芸(olH2fp)E2

(13)

(14)

と書くことが出来る｡双極子運動は上の第2項によって減衰することになる｡

マイクロクラスターはイオンに一様な分布を仮定するjelliummodelt2】によって良く理解
されている､

pi(r)-蒜 o(E rr)･

ここで､Rはその半径である.従って､ハミル トニアンeq.(12)の第2項は

Ne

V-∑Ⅴ(γ̀),
F!:-il

V(r)ニー誓 (3-蛋)o(R-rト 警 e(r-R)
で置き換えられる｡このとき､交換関係は

(15)

(16)

(17)

･W,H,--i筈 義 墓ziO(R-ri,-iNee2志賀;a(ri-A,, (18)

e2 菖 n,n __､ _2単 頚+yt?-2zt?
2∑
.el r.?[汀,lq,H]]-一義 呂 o(R~riト e

一191-

0(ri-R) (19)
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となる｡従って,最後の式から

(o"W,lq,H]]IO)-一芸Ne打, (20)

･eff-4汀lRpe(r)r2dr≦Ne, (21)

が求まる｡ここで電子の密度分布 pe(γ)は球形とした｡この式とeqs.(10),(13)から､結局Mie
plasmonの振動数として､

(22)

が得られる｡この状態が光励起強度に対する和則値 (TRKsumrule)を尽くす集団運動状態

であることは容易に示せる【7】｡また､電子の密度分布がイオンの分布からはみ出していなけれ
ば､上式は古典電磁気学で知られているMie振動数に一致する【1,2上

(23)

このように量子効果が少しMie振動数を減少させる【1,2]｡
MieplasmonのI,andaudampingを与える結合ハミル トニアンはeqs.(4),(18),(19)で与え
られる,

Hf- 害 鳥 墓ziO(R-ri,･NeC2志賀;o(ri-Rト - 2E･ (24,

上式は

(憲 一-2)E･Nee2Hf-EiK -T,W2
完 差zi(吉一品)轟~壷)o(ri~R) (25)

と書き直すと分かり易い｡前にも述べたように､電子間相互作用は集団運動座標を含まないの
で､結合ハミル トニアンには寄与しない｡

我々はeq.(25)による減衰幅を二乗偏差を使って議論する【1,7h

q-妄J(-lHfEIw)l2-定吉l(-lHflO)l2･ (26)

ここで Im)は集団運動状態 ILJ)に直交する状態である.Eq.(26)の最後の式では､■状態 tm)の
中に集団運動状態と結合している状態は含まれていないとしたOところで､Hfは集団運動状
態Iu)を励起出来ないから､Im)についての和をLU)を含むtn)についての和に置き換えられ
る｡すると､eq.(25)から､

q-慧;I(n虐待 -;)o(ri-R,･0,I2-誓 (
Ne- Ncfl＼2

r (27)Neff

が得られる｡上式は今までのLandaudampingの理解と全く違う結果を与えている｡即ち､幅
の原因は電子密度がイオン分布からはみ出すことによる量子効果である｡はみ出しがなければ

減衰は起きず､q-0である｡実はこれは当然で､r<R,ではeq.(17)は調和振動子のポテン
シャルに他ならないからである｡

以上のように､我々は朝永理論を使えば､先に述べた二つの仮定をせずにMieplaSmonの

Landaudampingを議論することが出来る｡結果は仮定1と異なり､幅は電子密度のイオン密
度表面からのしみだLによるものである.更に､connsistentに求めたMieplasmonと他の状
態との結合ハミル トニアンは仮定2と全く異なる｡現在､eq.(27)を具体的に計算し､詳細な

RPA計算【5】との比較を行なっているが､上述の結果はRPAの計算結果を非常に良く説明す
る【8】｡
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