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要 旨

超イオン導電体の勤的な性質を調べる目的で,連続体近似の立場から運動方程式を構

成した｡この際,格子を等方的弾性体,可動イオンを液体と見なし,それらの間に短距

離カとして visco-elastic force,長距離力としてCoulo汀b forceを考慮 した｡

Fourier-Laplace変換に絞る解析の結果,6種類のモード(縦 ･横の音響型及び光学

型フォノン.緩和モー ド,熱伝導モー ド)が得られた｡

以上をふまえて,動的構造因子 ･ACイオン伝導率 ･Brillouin散乱強度について,a

-AgIに対する数値計算を行なった｡ 動的構造因子に,音響型フォノンに放る特徴的な

構造と光学型フォノンに放る非常に広がった構造が現われた｡

ACイオン伝導率は実験結果を良く再現 しているo 特にち 振動数 10cm~1以下に存在

する構造を音響型フォノンに放るものとして,定性的にではあるが再現出来たO

§1. 序論

超イオン導電酎 ま融点よりはるかに低い温度で,比較的高いイオン伝導度 (>10~3
fr 1cm-1)を示す一群の物質であって,例えば銀及び銅のハロゲン及びカルコゲン化合

物はiその代表である,,これ らの物質はある温度で相転移 (1次あるいは2次 )を行な

い,それより高温の相において高いイオン導電性 を示す｡この高いイオン導電性は構造

における無秩序状態と結びついていることが特徴的である｡

超イオン導電休の物性払 応用面からの要請も手伝ってi 近年様々な側面から研究が

行なわれる様になった｡本研究は主として,超イオン導電体 (以下 SIC と略 )の動的

な性質の解明を目標 としている｡

SIC が高い導電性を示すのは,拡散に対する障壁が低いこと,及び-一つのイオン(
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α-AgI,こおいてはA昌)が可動なら,それと結晶学的に等価なイオンはすべて可動であ

り,担体濃度が大きいことに放るoこのことは,理論的観点からすれば.}これらの物質

が非常に複雑な状況'ICあることを意味する,Jしたがって! 動的な性質の解明にあたって

も,現時点ではかなり簡単化された描像に紋らざるを得ない｡

超イオン導電体の動的性質を理解する目的で,現在迄に提案されている描像は.次の

2つに大別される｡

第一一tL 可動イオンが格子 との相互作用に放ってブラウン運動をしており,物理量に現

ゎれるSICの特徴は主として可動イオンに放るものとするものである㌘

第二は,連続体近似を行ない,格子が可動イオンの液体に浸っているモデルでSIC を

置き代え,小数の保存 則や対称性でその振る舞を記述するものである2,I)

第二の立場は,波数の小さい領域に限って適用出来るが,次に示す様な利点があり～ 本

研究ではこの描像を採用した｡

㊤ oKAZAKI3)に放 り,超イオン導電体において拡散係数のアインシュタインの関

係からのずれが兄い出されているが,これを説明する為には,集団的拡散過程4)を考

えなければならないことがYOKOTAに放って,指摘 された｡連続体モデルはiイオ

ンの集団運動を記述するのに便利である｡

④ 光散乱5)やACイオン伝導率6)の測定結果は,イオンの集団運動を考慮する必要性を示している｡

特に,音響型フォノンの存在が示唆されているが,これは,第-の方法に依っては記述出来ない｡

④ SICからのX線散乱強度が,可動イオンを液体とみなすモデルに放る解析で,良

く説明されている7.)かつ実験から得 られた可動イオン間の動径分布函数は液体に見ら

れるものと良く似た振る舞をしている,)

すでに連続体近似の立場で, SICの物性が論じられてきた20)しかし,これらの理論

紘,格子と液休の相対運動に対する復元力が正しく取 り入れられておらず,したがって.

光学型フォノンを含んでいない｡

最近になって, JACKLE8)紘,格子 も可動イオンも弾性体で置き代えてしまい,それ

らの相対運動に対して,visc0--elasticforceが働 くというモデルで,長波長領域にお

ける密度のゆらぎを記述した｡この理論は,可動イオンと格子の質的な異いが考慮され

ていないこと(両者の音速の異いを考慮しているにすぎない )及び,熱伝導に放る集団

運動の減衰が考慮されていないという欠点を有する｡
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超イオン伝導体中の集団運動

従って.格子と液体的な可動イオンの間の visco-elastic forceとクーロン力及び熱

伝導の効果を考慮した連続体モデルでSICの集団運動を調べることには,意味がある

と考えられる｡

§2では今迄の連続体モデルの欠点を補なって運動方程式を構成 した∩

§3でE･L 運動方程式の解から得られる,集団運動のモ･-ドを論じた.

§4ではこ動的構造因子を求め.§5ではACイオン伝導率を計算 した∩

§6で光散乱強度についての富里算結果を述べたo

§7で実験結果との比較をしつつ,本研究で得られた結果の検討を行なう｡

§2.運動方程式

本研究の最初の目標は,格子 と液解状の可動イオンからなる系が従う運動方程式を構

成することにあった｡そこで,方程式を構成した際の基本的な考えをまず述べておく｡

格子は;等方的な弾性体で置き代えた∩ これはi連続体近似の成立する様な波数領域

では,妥当な近似であると考えられる.従って可動イオンとの相互作用は別として,格

子は弾性体の波動方程式に従 う,_,

可動イオンは,相互作用は別にして,流体力学で良く知られたNavier-Stokesの方

程式に従うと考える｡

相互作用は,格子と液体の相対運動に対して,有限な復元力が働く様に導入する,,

イオンの密度変化に伴って生ずる内部電場は号 Poisson方程式を用いて self-cons-

istentに決める｡

以上の方針に従って,格子の変位場 Eも(7,i)液体の逮 斐場Vi(7･i),温度場T

(7,i)について運動方程式を書き下すと次の様になる,,なお.2)のSUBBASWA-

MYの論文. 8),9)を参考にした｡

i)格子について

･i･了Mrpv2もーMV12孟 div7-MVt2(V2ELIx.dive'
∂ -う

! 乙

十m*To(Ei-Vi)+lotdt′M(i-i′)(Ea(t′トVi(i′))+qEi- 0 (2･1)

●

Ⅳニーdivア
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ii)可動イオンについて

打 望 設 十CipiT瑠 divア +芸 ,0(vJち )
* ●

乙 γ ∂Xi

･‡/Zdt′M(i-il(VL(t′ト伊 )上意EL-0
●

L L± 左一才V2T-oii Lu
左+div~V- o

iJH)内部電場について

div官=空旦塑 ( a-N)
EtTn

余効函数 は緩 和 型に取 った8)

嘩)-- 02exか t/T), 嘉 -･mi十妄

(2.6)

(2.7)

なお,格子イオンの密度 を-N′(声.i),可動イオンの密度を n′(7,畑 両方に共通 な

平均密度を noとして･N(右 )と,47･t)tま

N(7,i)-

a(7,i)二-

N'(7,i)-no

no

n'(7.i)-no
no

で定義された無次元量である｡

諸パラメータの意味と. αrAgIに対応する｡数値は表 1にまとめてある｡

式 (2.1)から(2.6)の方程式系について説明を付 しておく｡

(2.1)は基本的には弾性体の波動方程式 で,粘性の項を散逸函数 を開いて導入 してあ

る｡

(2.2)は格子イオンの数に対する連続の方程式であるが,次の様な考えに基 づいて導

出した｡

格子の歪 に伴 う体積変化は

⊇=岩コ
dV'-(1+dive)dV
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超イオン伝導体中の集団運動

TABLE 1

k=105(cm-1)

ConstantsCommontotheCageandtheLiquid

lql:theChargeonaMobileIon

EJ theHigh FrequencyDielectricConstant
e∞ =5

fonstantsbelongtotheCage
〟 :theMassoranImmobileion

m*/〟=0.46

7p : thePhenomenologlCalDampingCoefficient

Tpk2=o･1VLk

VL .' theLongitudinalSoundVelocity

VLk=0.8(cm-1)

VT : theTransverseSoundVelocity

VTk=0.27(cm-1)

ConstantsbelongtotheLiquid

γ=Cp/Cv=1･2
Cv:theSpecificHeatatConstantVolume

Co:theSoundVelocity

Cok2=0.2(cm-1)

P ･.theThermalExpansionCoefficient

α :theViscocity

αk2=0.05(cm-2)
A :theSpecificThermalConductance

Ak2≠cv=0.01(cm-I)

CouplingConstantsfortheCage-LiquidInteraction

wo:㌔theOscillatorFrequency
uo=105(cm-1)

Ilo:thePhenomenologicalDampingCoefficient

To=45(cmll)
で :theRelaxationTime

T=0.0189(cm) Tll=53(cm-1)

Thenumericalvaluesofparametersaretakenfrom references(2)and(8).
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dV内のイオン数は不変故

nodV-N'(7,i)dV' (2.ll)

式 (2.8), (2.10), (2.ll)から(2.2)が出る,,

式 (2.3)にはSUBBASWAMY 8)が用いた様な液鉢の内部自由度を考慮した振動数に

披存した粘性は含まれていない｡ SUBBASWAMYはECKOLD β≠α∠.10)に放る,α

-AgIからの中性子準弾性散乱の解析に基づいて可動イオンの局所及び拡散運動の自由

度を考慮した結果,振動数に紋存した粘性を導入したのであった｡しかし,ECKOI.I)

eiaZ.の解析は準弾性散乱をAg'の運動のみを考えて説明したものであり,跳躍距離

が単位格子の格子定数に匹敵する程大きくなったりjumptime>rest timeといった

奇妙な結果を与えている,Jこれは,他の中性子散乱の結果11)やEXAFSの結果12)と矛盾

するので, SUBBASWAMYの導入した振動数に紋存する粘性は取り入れなかった｡

(2.4)はエネルギー保存則を表わしている｡

(2.5)は可動イオンの数に対する連続の方程式である｡

(2.1)と(2.3)で相互作用を表わす項は,作用反作用の法則を満たす様に取り入れて

ある,,

§3.集団運動のモー ド

連続体近似の立場で物質の動的な性質を調べる方法としては, KAI)ANOFF-MAR一一

TIN13)に放るもの, MOUNTAIN14)に絞るものが知られている,,KADANOFF-Mも-

R･TINの方法は,§6でも述べる様に多くの利点を有するものであり,JACKLt:8)
●●

はこの方法で解析を行なっているが,熱伝導の効果をも取 り入れた我々の方程式系に適

用可能かどうか未知の問題である｡ ここでは,MOUNTAIN 流の解析を行なった｡

ある函数fのFourier-Laplace変換を

f(E･S)-Id7J(oBd詔 (意･rj十Sと)f(アJi)
=EE

f囲-/d了 ｡｢ K.rf(7,i-o)

と定義する｡
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超イオン伝導体中の集団運動

先の方程式の解は,

n(K･S)- †Al(K,∫)n69+A2(K,S)N緋 /D(K,S)

NtK,S)- てBI(K,S)n㈲+B2(K,S)N㈲i/D(K･S)

音×ア(K,S)-fEl(K,S)憲×掬 十E2(K,S)君×ずI/O(K,S)

膏×7(K,S)- fFl(K,S)膏xf,p十F2(K,S)君×軸 )/D'(K,S) (3･6)

という形に求まる.但し.初期条件 h(K,i- 0)-A(K,i-o)-0,及び憲×テ(K,i--

o)-妥×77(K,i-o)-Oのもとに解いたD

以下に,D(K,S)から順にF2(K-S)迄具体的な表式を書き下しておくO但 し

Ml(9-AM*,.･釦 .2

M2(9-憲T.･雲 W喜
′■ヽ.′

61 =
47rq2no
E,x,M

C2=

I

1+ST

T1+S T
4花q2no

以上を定義しておく｡

D (KiS)-S5十 日ql(･町 ji2(L町 (杏 +α+rp )K2Js4

･〔eiIe2日 を (ail(射 影2甥 ,+C行 vZ.aMl(S･rplq2紳 2
′■■′

+(eAj(α+γp-)i-αrp)K4]S3

十 〔felα十e2,p十C.2jil(一9･VL2万2(S･ci(el･eZ))K2

｡ rpc.2十αVf･岩(Cf2･vL2･aM.(射 rpl籾 K4･4arp･R6]S2
′■■l■′

･[(co2q+vze2,K2｡C.2vZ･告(ael･rpe2･艶 (射VL2k2(9))K4

･i(%(坦+avhiK6]S｡一郎 e2十争 K4･葦讐vzK6γ
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Al(K,S)- S4十fjil(･恥 M2(射 (rp+α十% )K2is3
■̀ヽ..′

･le.十†VL2･誓 C.2･(Ml(･恥榊 ,%V+府1(S)α 十M2(Srp)K2
/■･■/ ′ー′

｡･& a+rp)+arpIK4]S2

･〔((a十-CAT)el･苧C.2Ml(5- L2M～2(SiK2

十†早 C.2rp･(α十若)vL2･(rpM～2(射 αMl("号iKd･rpα若K6]S
■ヽ■′

'{宇 co2el}K2' {t(el°+脚 )+芋 co2vf}糾 {avf･t,ITS.8)

A2(K,S)- e2S2+〔†e2(rp十倉上VL21q2朔K2〕S
･号 †rpe2-VL23i2(･9lR4

Bl(K･S)-elS2･〔卜CfMl(S)･(α+cf )eliK2〕S

｡ el宇 C.2才K2｡-i{elα-CiM1割iK4

(3.9)

(3.10)

B2(K･S)-S4+(Hl(針 M2(S十(倉 十rp十a,K2is3

′ー′

･〔e2十IC.2十% (M～ 1(射 M2籾)十aMl(針 rpM2(･9)K2

一ヽ■/ ′■ヽ/

｡%Tp･tα十αrpIK4〕S2

･〔†C.2jql(A町(竜+rp,e2)K2

｡ (cS +rp)C.2･α号 3il(射 rp-i 靭 K4･αrptvK6〕S

･ft'rpe2十艶 鋸 K4･学 務K6

D′(K･S)-S3+(kvl(9+M2(5)+rpK2is2

+ 〔fvT2.rpji2(L91K2〕S'vT2M～2(1)K2
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El(K･S)ニーS2-拷 (1)･M2(S)IrpK2)S1-rpM2(S)K2
～ 11､ ～

ち■■:::つ

E2(K,S)ニーMl(9

Fl(K,S)-VT2K21%(S)

F2(K･S)ニーS2-拷 (S+rpK2is-vT2K2

超イオン伝導体中の集団運動

(3.13)

(3.14)

(3.15)

(3.16)

なおT㈲に比例する項も存在するが,<･･･>を熱平均として,<n(rK)T㈲>-0etc｡

故この報告中に現われる結果に影響を及ぼさないので最初から考えなかった｡

D(K,S)二-0が縦型集団運動のモ･-ド及び､それの分散関係を与えるO6個の根が得

られたが,それらの近似的な表示とモー ドとしての性質は次の通 りであるn

i)縦音響型フォノン

Sl,2･--±LCLKtCL-

ii)縦光学型フォノン

S3..｡二ニー与(IIo･Ⅰ ) ±乙

iii) 緩和モー ド

S5-- wp2/I
wo2+a,p2+ro/I

iv)熱伝導モL--ド

･ヾ. 一･

7nCo2+MVL2
m+M

wZ+wZ一与(T.-i-)2

MVL2+7nCo'/γAK2
MVL2+7nCo2cv

これらはiv)の熱伝導モー ドを除いて,JACKLE8)の得たモーードと一致 している｡
■●

Sl～S6の値が最終的な結果に与える影響i',i:大きいので･ここではD(K,S)=Oを数値

的に戟密に解いた,結果は表2にまとめてあるが,各モー ドの波数紋存性が良く現われ

ている,,

一方,D′(K,S)-Oが横型集団運動のモー-ドの分散関係を与える,,4個の根が得られ

たが,それらの近似的な表式は次の通 りである,J

v) 横音響迎フォノン
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Sl/,2-±iVT

vi) 横光学型フォノン

S3',｡ニー与(T.+チ)±iwo2--i(T.守 )2

TABI｣E 2

MODEk L A L O RELAX. HEATFLOW

1 -0.0335±0.602i -44.3±115i -9.35 -0.00992

2 -0.134± 1.20i -44.4±115i -9,35 -0.0397

3 -0.301± 1.78i ′ -44.5±115i -9.35 -0.0892

4 -0.535±2.35i -44.7±115i -9.34 -0.159

5 -0.836±2.89i -45.0±115i -9.34 -0.248

6 -1.20± 3.40i -45Aj=115i -9.34 -0.357

7 -1.64± 3.88i -45.8±115i -9.33 -0.485

8 -2.14± 4.30i -46.3±115i -9.33 -0.634

9 -2.71± 4.67i -46.8±116i -9.33 -0.802

10 -3.34± 4.97i -47.4±116i -9.32 -0.990

UNIT s: em

k : 105cm ~ 1

§4.動的構造因子

§3の結果を用いて,粒子数密度と電荷密度に関する動的構造因子を求める｡

粒子数密度と電荷密度は (3.3)と(3.4)か ら

n(K,S)+N(K,S)- ICl(K,S)nb +C2(K･S)N(SH/D(K,S) (4･1)

7iK･Sh W;K,S)- tGl(K,S)n㈲-G2(K,S)Nq))/D(K,S) (4･2)

の形に求まるOここ に,

C1,2(K･S)-Al,2(K･S)+Bl.2(K,S)
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超イオン伝導体中の集団運動

Gl(K･S)-Al(K･S)-Bl(K･S)

C2(K,S)ニーA2(K,S)+B2(K･S) である,,

また,§3で得られた根 を用いて

6
D(K,S)- n(SIS)

i=1 乙

と書ける｡

逆変換を行なって

6
n(K;i)+N(K,i)-∑

J=】

6
n(K,i)-N(K,i)- ∑

乙=1

Cl(K,SL)n㈲+C2(A,Si)N㈲

j(圭f)(Si-Sj)

Gl(K,SL)n㈲-G2(K,SL)N㈲

遇 )(sLl ･)

(4.3)

Si
e乙 (4.4)

5.と
e乙 (4.5)

となる,,

(4･4)と(4･5)を用いて粒子数に関する動的構造因子SNN(K･W)と電荷密度に関する

動的構造因子 Sqq(K･W)は次式で求まる104)

完完
sNN(K,b)-2･Re〔√odteaWt<(n(-K)十N(-K)H n(K･i)+N(K･i))>](4･6)

㌔ (K,W)-2･q2･Re〔J:dieM<fn(-K)-N(-K))車 K誹 -N(K･i))>〕(4･7)

ここに<･->は熱平均を表わす｡

静的な部分構造因子が‰(K,Q')とSqq(K･W)の表式中に現われるが一考えている波
数領域 (105≦K≦ 106(cmll)) では,実験的に精度良く決められないので,ここでは

それ らを,次に示す様な長波長の極限値で置き換えたn

i)SJW(K･a')について

<NtrK)N㈲>=const.

<n(-K)n匪)>=const.

<NirK)a(A>-<n(rK)N(勾> 二 <N(rK)N㈱>+<n(‥K)n㈲>

(4.10)では次の電気的中性条件15)を用いた｡
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lim<N(-K)N(E)>-1im<n(-K)n㈲>- lim <n(-K)N㈲>K一一一℃ K一一や Kl 0

ii)Sqq(K,a)‖こついて
6

n(K,i)-N(K.i)=∑
i=1

をfGl(K,Sa)+C2(K,S乙))eS乙t

晶)(5了51)ノ
(4･12)ではGl(KISも)とG2(K,S)の陽な表式から得 られるa

iiim.Gl(K･Sa)-iiim.G2(K･S)i,

を用いたの

さらに荷電流休において良く知られた15)次の関係式 を用いた｡

(4.ll)

†n㈲-N㈲) (4.12)

(4.13)

KljnS㈲-Kli-.q2<fn(-K,-N(-K,)･博 一㈹ )>-警 K2 (4･14)

§5で必要となるので･Sqq(K,a')の最終的な表式を記 してお くo
6

sqq(K･叫 --2･∑乙=1
打 Gl(K,Si)･C2(K･SL))

(sZ'W2)港 )(si-Sj)
S(喝 (4.15)

式 (4.4)と(4.5)において,以上の近似を行なった後,α-AgI に相当するパラメータ

(表 1参照 )で数値計算 した結果は SjW(K,坤 こついては･図 1･ Sqq(K･W)について

は図 2の通 りである｡
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超イオン伝導体中の集団運動

§5. AC伝導率

縦型ACイオン伝導率 o(K･Q')Qま,§4で得られたSqq(K,W)から求めることが出来

る｡線型応答理論に放れば o(K.a')は次の関係で,応答函数 x(K,a))に結び付けられて

いる1.6)

0(K.a))-
乙0)

47r十
K2

I(K,a))
〕 (5･1'

(5.1)で Real】ねrt を取っているのは,系に加わる揺動と同位相の電流のみがェネル

辛-散逸に関係 する為である｡

一九 揺動散逸定離 )に放り, x(K,W)の虚数部飢 ^̂(K･W)とSqq(K湖 は

x〝(K,W'-一叢 sqq(K,叫

なる関係で結び付いて い る｡

Kramers-Kronigの関係15)

x(K･W)-i-/_wwね ′W′-a)一乙7 x〝(K.a )

(5.2)

(5.3)

を用いれば S甲(K aゝ')からx(K･W)が求まるo (5･3), (5･2)I (4･15) を順に用いて

最終的に,

旦掌 ニー4u ll
なお第-線和則

(S乙+iw)逮 )(sL~Sj)

/普sqq(K･W)- Sの 15)

を満たす為には, (4.15)に注意して,

P.与‡Gl(K,S乙)+G2(K･SL))
iY 1 I(Ilti)(Si- Sj )

でなければならないOところが

6 G
∑ - ∑

- 1

) A G

i㌢l j(nti)(Si~S,)~ LLfl j(eL)LLfl .･,聖,､(Si-Sj)

(Gl(K･Si)･G2(K･Si))〕(5･4)

(5.5)

(5.6)

(5.7)

が恒等的に成立することが,数値計算の結果分 ったので･本研究で得られた Sqq(K･W)
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は第-総和則 を厳密に満たしている｡

さらに (5.6)の関係,すなわち第-総和則が, limo(K,aJ)≠Oを保証 してくれている｡
(L>一斗)

実際, (5.4), (5.1)に注意して,

,iL- o(K･W,--Re〔1/51号 ･)(niO (S乙-Sj･)･封 Gl(K,SL)･G2(K･Sj)〕
(5.8 )

という表式が得 られる｡

a(K,a))のα一一AgIに相当する数値計算の結果は図3の通 りであった｡

50 /00
Li)(cmJ)

図
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§6. 光散乱強度

SICからの光散乱はイオンの密度のゆらぎと格子の歪に放って生ずる分極率テンソ

ルのゆらぎ∂eLj(7･i)で記述される?,)

格子の変位場と可動イオンの密度の変化から∂eij(7･i)は次式で求められる誓)

･eLj(右)-一書1己Pijlm(蒐+蟹,･q8i〆 ,り (6･1)

ここに･PylnはPockelのelast0-Opticalconstant,eoは系の平均の分極率そして･
q-(普 )であるO等方的弾性体- しては,

PLjln - P12∂Lj ∂1m+ P44(ail6jm 十 6Lm6jl)

と簡約される(,

8ey.(7･i)のLaplace-Foulier変換
(ヌ⊃ → →

∂eaj(K,-iw)=-Idteiwtld3re-乙K.r66jl(フ･i)0

(6.2)

(6.3)

を用いて,単位立体角あたり,単位角周波数あたり散乱される光のエネルギ･-は次式で

与えられる｡

生 _･2･R｡ほ1(6L,一冬-A,･)il"(88m一醜 ,eii)d20(音,W) ､ヽ′
dBda7 167C2C4 Tna

<∂今1(風 -iw)6.inn(K･0)>〕 (6.4)

ここに叫 富はそれぞれ周波数と波数ベクトルの変化であり･ a,S は散乱光の周波数そ

して, e(i)は入射光の偏極ベクトルである｡

(6.1), (6.2),(6.3)を用いて(6.4)を書き直すと

d20(宕 叫
dBda) -=丁諾 すRe〔く諦 -iw,･才*(君t-o)>

十 <77(K.-ia,)･膏*(君,i-o)>〕

となる｡ここに,-ia)- S故

-Al嘉 一iw)-Ax(患×亨1))(p128.2N(玄S汁 qn(亙 S))
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i(嘉一iw)-君｡予)仝×〔倉×ア(K,S)]P4｡8.2

と定義されている.,なお, (6.7)から(6.5)の第二項を求める際

K2<戊×(仝x7(K,0,,[2,-const･有毒

(6.7)

(6.8)

という長波長近似を用いた1.8)(6･8)7)Factor 2は横波に自由度が 2つある為であるo

C瑚 coHi:Nm: '632露

ll) ZJ_)

〔L)(cm-I)

図 4
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§6に現われたパラメータの数値とPORTOに放る散乱の様子を簡潔に記述する記

法についてAfPendixに述べてある｡

逆生室｣虹 のaTAgIに対する数値計算の結果は図 4の通 りである0d32da)

§7.議論

本研究で得られた結果をまとめると次の様になる｡

i)動的構造因子に音響型フォノン(A.P)に放る構造が明瞭に現われ,光学型フォノ

ンに依る構造は非常に広がってはっきりしなかった｡またA.Pに絞る構造にして

も必ず しも･モー ドを示す振動数の所に来ず･ Sqq(K･W)においては図2に現われ
ている特徴的な構造になっている〔,

ii)Sqq(K,W)に現われた特徴的な構造を反映して 0(K,W)の10cm-1以下の振動数の

所に定性的にはBRモ与ESCHeiaZ.6)の実験結果と一致する構造が現われた｡

iii)Sqq(K,a)) は第一一総和則を厳密に満たすo

iv)光散乱を記述するのに際して,分極率テンソルのゆらぎに対 し, (6.1)を用いたが,

これではBrillouin散乱 しか記述出来ない｡

o(K,a))について実験との定量的一致 を得る為には, もし低振動数部の構造 をA.Pに

起因せしめるなら,波数が106-107(cm~1)のA.Pを考えなければならず,我々のモデルの

適用範囲外である)̀これは, 1-フォノン過程 と考えるなら, disorderが生 じている

為フォトンとフォノンの間に波数の保存則が成立 していないことになる｡波数の保存則

が disorderの為に破れる例は知 られているが.n)今の吸合 2-フォノン過程と解釈する

ことも出来る･〕もし,2-フォノン過程に絞るとするなら,線型応答理論は使えなくなる.｡

卓也 ⊥ の計算で,Ram｡n散乱の部分を再現出来なかった｡ これは. Ram｡ndBda)
散乱は格子と液体が歪まずに Out of phaseに振動するだけで生ずるのにこの効果が,

(6.日 に含 まれていない為と考えられる｡しかし,(6.1)にこの様な効果 を如何に取り

入れるかは未解決の問題である｡

以上をふまえて､SICに関するもっと立ち入った光散乱の理論の出現が望まれる｡

本研究では,動的構造因子を求めるのに,MOUNTAIN14)流 の解析を行なったわけ

であるが,これだと,得られた構造因子は第一総和則は満たすが,第二総和則では発散

して しまう困難がある｡
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KADANOFF-MARTIN13)流の解析が,HeatFlowを含んだ方程式系に可能かどう

か今後の問題である｡
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｣ -1
Directionof
obseTVation

APPENDIX

チ

i)Portonotation

incidentradiatュ

Incident ObseTVed
polarization polarization

ii)Opticalconstants

P12 =0.2S

P44 =0.1

6. = 4.8

q=0二4

RefTaCtivelndex
nD = 2.181

(TakenFromSubbaswamy'sPaper)

(TakenFromTheInternational
CriticalTable)
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