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緒　言

　層間化合物においては，それを構成する電子の一部の

易動度が平面内において非常に大きい．前の論文1）にお

いて，それらの電子を二次元平面内における自由電子と

見なすと，それに生ずるプラズマモードが二つの層の間

で結合状態を作ることを示した．この論文においてはそ

の拡張を行い，多くの層内に生じる二次元プラズマモー

ドの結合による分散を調べてみる．

1　序

　グラファイト等に代表される層間化合物に特徴的ない

くつかの性質については前の論文1）（以下論文1と言う）

で述べた．電荷分布の本質的な特徴についてさらに記

すと，次のような点が挙げられる2）．まず，たとえばグ

ラファイトに金属をインターカレイトさせた，いわゆる

ドナータイプの層間化合物では，金属原子の原子当りの

グラファイFのπバンドへの電子移動度を示すf値が，

第ニステージ以上ではほとんど1に等しく，それら電子

の層内における易動度が非常に大きい．またグラファイ

ト原子と，金属原子との軌道電子のハイブリダイゼィシ

ョンは非常に小さい．そしてグラファイト原子による層

上でのポテソシャルの空間変化は，層面よりの距離をZ

とし，面内の最小逆格子ベクトルをGとすると，exp

（－zG）のオーダーで非常に小さく，グラファイトと金

属の層はそれぞれ構造のない平面層と見なしてよい．さ

らにグラファイト層間の距離は5～6Aであり，電子の

ホッピソグが無視できるからグラファイトの層はお互に

デカップルしているのに対して，金属よりグラファイト

に移動した電子はその80％以上がシールド効果の為に最

隣接のグラファイトのπバソドに入る．したがって移動

した電子は最隣接のグラファイト層にほとんど入ってい

るが，グラファイト層の間では電荷の移動は無いものと

考えることができる．以上の理由により論文1では，電

荷が層の中だけに存在すると仮定し，そこで形成される

二次元プラズマが，隣接する二つの層の間で結合し，新

しいモードが作られることを示した．この論文において

はその結果をさらに拡張し，多くの層の中で作られたプ

ラズマがお互に結合し，新しいモードを作ることを示す．

　論文1の場合と同様に，ここで扱うモデルは，電子に

より作られる二次元プラズマモードと，イオンにより作

られる二次元プラズマモードをそれぞれ独立に扱うこと

ができる．したがってアクセプタータイプの層間化合物

についても，全く同じ取り扱いができることを注意して

おく．

物理学研究室

IIモデルの分散関係式

　層間化合物のモデルとして前節で述べた理由から図1

のように簡単化されたものを考える．図の中でDは，2

つのインターカレイトの層間距離を，Lはインターカレ

イト後の金属層をはさむ二つのグラファイト層の間の距

離の大きさを示す．以下の計算は論文1と同様の方法で

行い同じ記号を使って述べることにする．論文1にした

がって，電場の強さをE（r，の，電気ポテンシャルを

φ（r，の，変位ベクトルをD（r，の，電荷密度をρ（r，の，

異方性を考えた誘電率テンソルをε（r，のとすると，そ

れらを波数ベクトルkと振動数ωによりフーリェ変換し

た関数の間には，次の関係が成り立つ．

（15）
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図1　層状化合物のモデルと座標の取り方

　　E（k，ω）＝－ik・φ（κ，ω）　　　　　　　（1）
　　　　　　　　　　　亀　　　　　　づ　　D（k，ω）＝ε（k，ω）刃（k，ω）　　　　　　　　　　　　（2）

　　ik・1，（k・ω）＝4πρ（k，ω）　　　　　　　　　　　　　（3）

　そこで，グラファイトのような非等方的な物質ではC

軸に平行にとったZ方向への誘電率をεz，それに垂直に

とった∬，ッ方向への誘電率をε⊥として上の式をまとめ

ると，次のようなボアッソン方程式が求まる．

　　　　　　　　　　4π　　　　　　　　　　　　　　　ρ（k，ω）　　　　　（4）　　φ（k，ω）＝
　　　　　　　ε⊥k。2＋ε⊥kv2＋ε、k、2

　そこで島2＋好＝κ2と書くと空間　時間表示によるポ

テソシャルは，

　　φ（r・・t）一（舞∫4左∫伽講鋳

　　　　　　×exp（ik・r－iωt）　　　　　　　　　　　　（5）

と求まる．ここで前の節で述べたとおり，金属原子より

移動した電子は，最隣接のグラファイト層にだけ移動し，

そこで電荷の時間的な揺動が起きるものと考える事にす

る．ちなみに最隣接層上での電荷密度は6．4×1014／cm22）

程度と見積もられている．また高ステージのインターヵ

レイションでは，金属原子層に隣接していないグラファ

イト層内の電子にも揺動がおきるのであるが，そこでの

電荷密度は小さいために，二次元プラズマ振動数も小さ

く，最隣接のグラファイト層の電子の揺動と結合しない

と考えてよい．以上の事から正電荷の分布ρ．（r）と負

電荷分布p－（r）を次のように仮定する．

　　ρ＋（r）＝Σ］ρ＋δ（z－nD）　　　　　　　　　　　　　　　　（6）

　　P－（r）一裂（一穿）δ（・一・D±書）＋熊（r・・t）（8），

　ここでρ．は正電荷密度を示す一定値とし，δ（Z）は

デルタ関数，また置（r，のは時間的に揺動する電荷密度

を示す．さらにこの電荷の分布を，静的な部分ρ1（Z）と

時間的に揺動する部分ρII（r，のにまとめなおし，後者

も最隣接のグラファイト層上にだけ存在することを仮定

すると，次のように書ける．

μω一Σ・P・6（z－nD）一 o髪δ←－nD±｛｝）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（8）

　　ρII（r，’）＝ごδ＿（r，’）

　　　　　一㌍伽（・…，・t）δ（・－nD±9）（・）

　ここでρ。，・は番目のインターカレイト層に隣接する

二つのグラファイト層の電荷の揺動を表わす．上の（8），

（9）式をそれぞれフーリエ変換して

　　pi（ka）一∫pT（・）…（一・k…）d・　（・・）・

　　pi・（瓦ω）一∫pii（r・・t）…（－ik・r＋i・・t）dr・dt

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（11）

とすると，

pT（kn）一￥（ρ・exp（－ik・　’・nD））

　　　　　一」穿…［一痴D一釧

　　　　　一努卿レ島＠＋釧・　（・2）

（16）
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pll（・…k・・　t・）一 ¥繍ω）ex・［一痴D号）］　　1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（13），

と求まる．（12）式を（5）式に代入し，静的電荷よりの

寄与によるポテンシャルの大きさφ1（Z）は，ポテンシャ

ルの定数部分を境界上で適当に定めることに注意して次

のように求まる．

　φ1（z）

一撫∫脚（一響≡籍［一ψD剃

　　…p（ik・　・　・）　dk・L．。

一誓ρ・景（＋・DI＋去1・一・D±8i）（14）・

　ここでεoは真空中の誘電率を示し，微小値δは積分

が，グラファイト層の境界面上の真空領域の中で行われ

たことを表わす．この結果はきわめて当然である．

　次に電荷の揺動する部分からもたらされるポテソシャ

ルφ（r，　t）は（13）式と（5）式より

　φII（κ，2，ω）

一剰舞総・・p［ik・（・一・D±8）］dk・（15）

である，このポテンシャルと変位ベクトルは，図2のよ

うな任意の魏番目のギャップの両側の境界上で連続条件

を満たさなければならない．

　まず図2の1の領域におけるポテンシャルφ￥はδを

微小量として（15）式より

　　φ誓＠D一垂一茂ω）一・黒∫舞宰1畏1

　　・・xp［ikz（（m－n）D÷を・〉］dkz（・6），

　また（1）と（2）式より変位ベクトルのz成分の大き

さDI，IIは

DI…（r…mD－9一δ・ω）一一ら讐

II m

ク ／

／
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　　D・・iz・1牌D＋重＋δ，ω一一・竿驚ゑ野

　　　　［（　　　）］鵡（19）

　となる．領域皿の真空領域では，ボアッソン方程式の

形から，次のように解を仮定する．

　　φIIII（κ，2，ω）＝Am（κ，ω）exp（κ彩）

　　　　　　　　十Bm（κ，ω）exp（一κ2）　　　　（20），

　　DII，II（κ，　z，ω）＝一εoκ（Am（κ，ω）exp（rcx）

　　　　　　　　　－Bm（κ，ω）exp（一κ2））　　　（21）．

　ここでAmとBmは魏番目の層に対して定まる一定値

である．以上の3領域に対する解を境界上で接続し，

Am，とBmを消去した式をたてると次のような2式が

求まる．

　　　図2　ポテンシャルを接続する

　　　　　　3つの領域

一一・普迢ｿ編砺
…p［ikz（（m－・）D±9一書一δ）］dkz（・7），

また同様にして領域IIIにおいては

¢mii（rc，　mD＋9＋6・　・）一・黒∫集亀器

・・xp［ikz（（m－・）D±書＋9＋δ）］dlea（18），

・・xp献…）D±号＋垂＋δ

写侮・・｛e－！IL－［∫継即囮（m－n）D一誓毒i弩lexp［’kz（（　のD一δ）］4司

一・誓［∫鵜p［歳（（　n）D＋乙＋ll誌診exp［漉（（　切＋L＋δ）d司｝

τ＋昇侮一ド［∫解exp〔’kz（（m－n）D－L一宗誰exp〔’kz（（禦）D－L一δ）〕4司

一話［∫解exp［’ke（（m－”）D＋誓葦…il髪exp［’kz（（m－n）D＋δ）］4司｝一・
（22），

（17）
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写隊，．｛・寄［∫・・κe・p［’kz（（m－n）D餐…ll髪exp［’kz（（m－”）D一δ］4司

一・霊［∫…e・p囮（一・）D＋五＋雫会葦誰exp囮＠一”）D＋ゐ＋δ）］dkz］｝

＋；Pn，一｛・筈［∫晒exp囮＠一”）D－L一δ詔講exp臨（（m－n）D↓δ）凋

一e－ifL m∫…e・p圃（m－n）D肇講ex嘔（（m－n）D＋δ）］4司｝一・

　そこで
　　ρζ，。＝Σ　Ap，。　exp［iζpD］　　　　　　　（24）・

　　　　　P
　とρζ，・をフーリエ分解し，各成分に対して解が存在す

る条件を求める．この時微小値δに注意し積分を実行す

ると次のような方程式を得る．

　　［（・＋1）（1－・・p［iPD一／一・D］）（・・p［一ψD

　　　r／一・D－・Lコー・xp［一・／一・ゐコ）

　　　＋（。－1）（1－・・p［一ψD－r・D］）（・xp［一κL］

　　　＿。。p［iPD－i／一・D＋f・L］）コ・［（x＋1）（1

　　　＿，。p［－iPD－，／一・D］）（・・p［・K一／一κLコ

　　　ー。xp［ゆD一／一κD］）＋（・－1）（1－・xp［iPD

　　　r／一・・D］）（・xp［－iPD－〆一・D＋〆一・五

　　　＋・L］－1）］一［（x＋1）（1－・・p［iPD

　　　＿、／一・D］）（・・p［－iPD－／一・D＋〆一・L

　　　＿・L］－1）＋（x－1）（1－・xp［－iPD

　　　r／一・D］）（・xp［一・五r／一・L］一・xp［iPD

一／一・Dコ）］・［（x＋1）（1－・xp［－iPD　6

一／一・D］）（・・P［・L］一・・p［iPD－i／一・D

＋V・一・・Lコ）＋（x－1）（1－・xp［iPD

r／一・Dコ）（・xp［－iPD－v’一・・D＋・L］

　　一exp［一レ／－rcL］）］＝0

ここで

　　　　　　　　　　　　　1　X（κ，ω）＝εosign（εz）
　　　　　　　　　　｝／iεz・ε⊥1

であり，》 ÷日一と略して書いた゜

（25）．

（26），

　（25）式はxに対する二次方程式であるから容易に解

を求めることが出来て，次のようにまとまる．

　　　　f（κ，ρ，ω）Fg（κ，ρ，ω）

x＝ ､（・，ρ，ω）±9（・，P，ω）

但し，fと9は次のように与えられる．

f・（・，ρ，ω）＝・・L［｛1＋・xp［－2〆－r・D－・L

　　　　　　　＋〆一’κLコ

　　　　　　　ーexp［一｝／－rcl）］（exp［一κL

（27）．

＋〆一κLコ＋1）cosρD｝2

（23）．

　　　　　　　　十｛exp［一レ／ffrcl）］（exp［一κL

　　　　　　　　十1／｝一κ五］－1）sin　PD｝2］　　　　（28）

　　9・（・，ρ，ω）＝e－‘L［｛1＋・・p［－2〆一・D＋γ／一・L

　　　　　　　　十κL］－exp［一レ／一κZ）］（1十exp［κL

　　　　　　　　＋〆一κ五］）C・spD｝2

　　　　　　　　＋｛exp［一〆一κD］（1－exp［ゾーκ五

　　　　　　　　十κ五］sin　Pl）｝2］　　　　　　　　　　　　（29）

　このようにして求めた（27）式は化合物中を伝播する

二つのモードの存在をしている．

III　分散関係の計算

　前節で求めた分散関係の式は複雑であるので，その様

相を調べるためいくつかの特別な場合について計算して

みる．（27）式でxはεa（κ，ω）とε⊥（κ，ω）の関数であ

り，さらに実際上では，グラファイト表面におけるそれ

らの値を求めることが必要であるのであるが，ここでは

まずε⊥とε，か波数ベクトルに依存しないものとして

調べることにする．

　1）　イソターカレイト層の問の距離が非常に大きい

　D→。。　の場合

　（27）式よりただちに

　　x（・・，　te）－1；1岩　　　　（28）・

　となり論文1の場合と同じ．になる．さらにDrude

modelを仮定してフ゜ラズマ振動数Wpを使い

　　　　　　　　　2　　・⊥一・・一・一筆　　　　　（29）・

とすると，二次元プラズマモード

ω一 ﾊω・

と表面プラズマモード

　　ωr／7ωP

が求まる．

（18）

（30），

（31），
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図3　ε・・＝・1．0，L／D＝0．3でpDを固定した時の分散関係のグラフ．

　　　実線はpD＝0．05，破線はpD＝1．0の時の2つのモードを示す．
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図4　ε・・＝3．0，L／D＝0．3でpDを固定した時の分散関係のグラフ．

　　　実線はpD＝0．05，破線はpD　・1．0の時の2つのモードを示す．
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（19）
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　　図5　ε。。＝1．0，L／D＝0．3でzDを固定した時の分散関係のグラフ．

　　　　　実線はzD＝0．05，破線はπD＝1．0の時の2つのモードを示す．

2）伝播するモードの波長が充分に長いκD→0の場

　　合

（27）式の極限操作をして，Drude　modelを仮定する

とκについて二次までの展開より

w2－t・p2 A、。（諜謬銑L。・　（32）

及び

ω・一ωノ、（、一。。ξ雛、E。DL，、2 （33）

　の二つのモードが求まる．これらはそれぞれ振動数が

波動ベクトルに対し一次の関係であり，三次元の特徴が

見られる．これはChaplic　et　al3）らの計算の様子とも

一致している．

　3）　いくつかの場合における数値計算

　いくつかの場合について数値計算を行った結果を，図

3より5までに示した．ここでは誘電率を一般化した

Drude　modelを使い

　　　　　　　　　2　　・⊥一・・一…一讐　　　　　（34）

と仮定し，定数ε．。を1・・0と3．0の場合に計算した．ま

場一α・とし・匹壽と・　PDまたは・Dの関係

を図に表わしている．

IV　議　論

　この論文では，論文1を拡張し，層間化合物の数多く

の層の中にひきおこされた二次元プラズマの間の電磁気

的な結合を取り扱った．その結果層に対して垂直な方向

に対してモーメントを持って伝播する波が生じ，三次元

的な長波長モードが生じることがわかった．そこにはプ

ラズマ振動の次元による変化が明らかに表われている．

最近ここで扱ったと同様な問題が4）5）半導体のヘテロジ

ャンクションや，超格子，また反転層において研究され

ている，S．　D．　Sarma5）らはGaAsとGa。Al1．。Asの超

格子を2重の量子力学的井戸型ポテンシャルと考えて

GaAsの電荷の移動を2つに離れた2成分2次元プラズ

マとして扱うことにより，ダソプしない二次元プラズマ

音響モードの存在の可能性を論じている．この論文で扱

った問題も，それらの研究と類似性があるので，いろい

ろな実験結果6）との対比がさらに必要とされよう．
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Summary

　　We　extended　our　previous　study　and　investigated　about　the　coupled　plasmons　in　intercalation

compounds　with　higher　stage　numbers．　The　dispersion　relation　of　the　coupled　mode　resulting

from　the　layered　structure　charge　density　fructuation　was　studied　in　more　detail　in　this　research．
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