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北海道大学工学音ll研究報華i｝量

参轄9〔｝．．｝≡｝　（「．｛．召禾i：i53｛｛：．三）

Bull．etin　of　the　l　aculty　o／f　Engineering，

　　Hokkaido　Uni．versity，　’No，　9．0　（！9．78）

Brown運動の理論と中性子散乱モデル1

一粗視化の観点に立った量子論的アプP一チ（基．礎）一

金野秀敏　　 斎藤i慶一一　　北村正直
　　　　　　（昭和53年6月3（）日受理）

Brownian　Mot萱on　Theory　and　Neuもro蕪Sca毛ter董雌g　M：ode夏s　I

Hicletoshi　KoNNo，　Keiichi　SAiTo　and　Masanao　Ki’rAMuRA

　　　　　　　　　（Receivecl　ITune　30，　1978）

Abstract

　　／1’he　rel．ation　o／f　ne’utron　scatt／ering　inodels　with　“Coarse－graining”　procedure　is　in．vet　tigated

｛．／）n　t’he　1）as’is　o／f　t｝ie　gene／ralizecl　Brownian　motion　theory　proposed　by　lvllori．　1’1“he　l！Vfarkoffian

and　the　non－Marl〈oflian　quantal　Langevin　equations　are　derivecl　by　the　coarse－graining　using

’two　types　of　the　quantum　mechanical　fiuctuation－dissipation　theorem．　ln　this　case，　the　difference

bs“．Jtween　t］］．e　canonical　correlation　forinalisni　and　the　usua／　correlation　fornialism　is　clari／fied・

Then　the　simple　model　Ha面1tonians　corresponding　to　the　two　types　of　quantal　fiuctuation・

dissipation　theorem　are　exemplified．　The　relation　theorem　are　exemplified．　The　relation　of

several　＄cattering　models　derived．　from　the　quantum　mechanical　Brownian　oscil．lator　model

with　coarse－grainin．g　proceclure　is　shc）wn　in　a　fiow　chftc　rt．

1．　序 論

　中性子散乱が物1柴研究の有力な手段である事は，それが生み出して来た数．々の成：果によって，

多覆を要しないところである。中性子回llでによる結晶構造解析や，分子｛生結晶などの多原子｛生結

晶におけるフォノン，マグノンの分散，フォノンモードのソソト化に関する研究レ3）も組織的に

行なわれるようになって来ている。また，生体高分子の構造解析や，超伝導体における渦格子の

研究4），圃体表瀟の触媒作用5）に関する研究等も行なわれており，さらに他分野へ分応用も考え

られているようである｛i）。　しかし，これらの現象の本質は細部にわたって十分に解析されている

わけではない。．分子性結1…！li：1や分・予性液体などの動力学（dynamicS）に関する研究を例にとってみ

ても，現象の本質がミクロなレベルの相互作用から説明されていない物質も数多い。従来，実験

結果の定性的な理解を助け得たいくつかの“現象論的モデル”も，実験精度の向上に伴いよリミ

クロな立場からの理論にとって変わられっっある。現今，現象論的モデルもその存在価僚がおう

いに発揮され得る対象が皆無ではないが，その質’的向上が要求されるだろう。

　本論では，森によって提案されている一・mm一般化されたBrOwn運動の理論7）で展開されている“粗

視化”と“射影”の思想を，より広い立場からとらえ直すQまた，粗視化の．操作も具体例を通し

て示しつつ，従来．使用されて来た“現象論的モデル”がどの様にして得られるかも整理するQ乱

視化の具体的操作はモデルの遡：／l：］限界を明らがにするだけでなく，従来のモデルでは説明できな

かった運動の性質をモデルに敢り込むいくつかの方法をも示唆するS）。本論の主目的は，ここに
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ある。

　“粗視化”に関して，もう少し述べておこう：多くの物性研究では，注【．1している系に入力を

行ない，その応答から陣内のミクロの運動状態や構造に関する情報を得ているQ観測される物理

量には，測定方法や測定精度が的確に反映される。すなわち，測楚が“ある限定された時闘，空

前的スケールを有するフローブ（あるいは変数）を通して行なわれる”事情による情報の斜視化

と，測定の精度（分解能）に起因する情報の粗目化という2つの事情が，観測量の情報としての

質を決定している。中性子散乱では散乱が原子核との相互作川である場含，“原子密度の時閲相

1’V”　）というフvn一ブを通して粗応化された情報が得られるQ犠視化の考え方は，本質的に多粒

子，多変数系を取り扱わねばならない物性研究や工学研究ぐことって．直要であり，解析の際の理論

モデル設定のところでimplicitにはしぼしぽ1習われて来た。原子炉理論における粗乱民の考え方

と理論との関連性の詳細については，斎藤μ））の論文を参照されたい。本論は，粗視化の考え方を

重視し，不可逆性．非線型性を有する分子結晶（液体）の動力学的モデル設定を量子論の立場で

発展させる。

　2章では回視化と射影の関係と，2つの型のCluantal　Langevin方程式がどの様な揺動散逸定理

と結びついているかを述べる。3章ではこれらの運動力程式で記述されるモデルがどの様な中性

r散乱スペクトルと結びついているかをカノー＝カル相関関数と通常の相関関数で揺動散逸定jili！を

使川した場会を比較して示す。4章ではこれらの揺動散逸定理がどの様なハミルトニアン，ある

いは粗視化操作と結びついているかを簡．単な共体例をあけごて述べる。5章では従来用いられてき

た確率過程論に基づいたアプローチと本論で述べられている量子力学的なアブP一チとの比較を

行なう。6章は結言として，応川について簡単に述べる。

2．粗視認と射影

　2．1射影とLansrevirn：方程式

　物理量（Observal）le）A・・c・1　［A　，，　／1，，．．．，　／一1　，，］（cり1［＿］はダ【jベクトルをあらわす），または，そ

の分布関数W（・41，A，，＿，　A。）はLiouvilleソ搾1！式によって記述される。量子論の場合，　Heisen・

bcrg描像で考えてゆく事にすれば，運動方程式はよく知られた次式で表わされる；

　　　　　　　　　　　　　　　　　傷鋼一回（t），　　　　　　　（1）

ここで，諾＝［　，H］／i／z（titne－indepeuclent　Liouville　oPerator），丑はハミルトニアンである。

序論でも簡単に述べた様に，われわれは，（1）式のA．（t）の時間的な変化を観測プローブ及び観

測三蔵（あるいは観測システム）の分解能に対応した身す影としてとらえている；

　　　　　　　　　　　　　　1つG（A（t））＝1＝）E・ノつ‘（穿（ノ1（の）＝C’（t）．［Y’　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2）

aこで，疏は観測プpa一ブと関係した射影演算子，　P．は分解能を支配する観測繰作と関係した

射影演算子をあらわす。すなわち，A（t）からなる任意の関数G（A（t））の時闘変化をある座標X

座漂への射影成分C（t）の時間変化を通してとらえている。…般に，射影演算子Pは（2）式で

表現されている様にPllを含むが，以後，注目している現象を的確にとらえ欝る程分解能が理想

的に良いと考え，この取り扱いは行わない。

　一般に，iしの中には変数の非線型結合に関する情報が含まれていると考えているが，　Pcを多

変数A（t）の線型な組からなる部分空閥へと射影する演算ヂ）としよう：

　　　　　　　　　　　　　　　Pc’＝（　’，A’）（A，　A“）MiA．　（3）
量子論で考えているので，（A，B）はカノニカル相関関数とする：
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　　　　　　　　　　　　（A，　B）　＝＝　B一’　S，，B〈emX”Ae’N　”B＞da一〈A＞〈B＞，　（4）

但し，〈＿〉は集合平均をあらわし，β＝（leBT）一1，　Tは絶対温度，妬はボルツマン定数である。

変数の線型な組からなる部分空間への射影を考えたので，非線型の部分は繰り込まれ不可逆性と

非マルコフ性が導入される。考えている開題の物理的な状況に応じて，射影する空間（変数空間

の設定）を適切に選定する事が重要である。Helsenberg方程式（1）から賜発して，カノニカル

梱関での射影（3）を考えれば，森によって導出された記憶関数型の縮約された運動方程式

　　　　　　　　　　　　距幽卿）や（t－s）A（・）cls＋即），　　　　（・）

または，成分で書いて，

　　　　　　　　　　伽・（t）一・￥卿）一謬∫〔％（t－s）A，，（・）ds　＋　F，（t），　　．（・）

　　　　　　　　　　　　　　　i9，．，，＝XA（A，，　／1　i”）〈Ah　A；」’）”’　（7）

　　　　　　　　　　　　　　ψ、．（t）＝・ΣA（F、（の，Fii一）（ん，　Ali一）一一t　　　　　　　　　　　（8）

　　　　　　　　　　　　（F・（の，A，）’（0）〉＝O　（’≧0）　［因梁律］　　　　　　　　　（9）

カ～得ら2しる0

　2．2　Q聡留al　Langi　evin方程式

　有限温度で相々：作川している非調和振動子からなる平衡系を考えよう○時刻t・　eにおいて，

Bosonの生成消滅演算子のセット｛a、，α抄は次の様に直交化されているとする。

ここで，．．

この場合，

（（tv，　a：’）　：（（1．“，　（1，）　＝　（Pf」　（Dv）”’6v，　，，，

　　（（lv，　（ts，）　＝＝　（（1；，　（li＞＝：　O，

（10）

〈／！）

．i：式で与えられる基準振動数｛ωγ｝は温度に依存する。（カノニカル相関（4）式参照）

（7），　（8），

　　　　　　　　　砺孝（：臨蹴割

　　　　　　　　（P・，，（t）一畷聯驚留芦

ここで，第2種の揺動散逸定理

（6）式で｛ん（t）｝，｛凡（t＞｝を次¢）様に鷺けば，

　　　　　　　　　　　ん（t）＝c｛）1［（tv（の，αす（t）］

　　　　　　　　　　　Fv（O　一一　col　［fv〈1），　f，’　（t＞］

（9）式は，それぞれ行列式で次の様に表現される’

1協鷺審）

1駕欝誤鮒

（！2）

（ユ3）

（14）

（15）

　　　　　　　　　　　　　　（／”v（t），Fウ（（｝））＝　r・（ん，蘭語）δ（t）fiv，　R　　　　　　　　　　　（16）

（δ（t）はDiracのデルタ関数，δx2はク1・ネッヵのデルタを表わす）が成立する時，次の様なマ

ルコフquantal　Laugevinプゴ程式が得られる；

　　　　　　　　脚（一i‘”ttJ，’iir”：一，，，，1，．，．）（er，’，）＋C“，，‘i，’，）・　（i7）

この方程式は熱溜中の減衰振動子をあらわしており，フォトン計数器のモデルとしても重要であ

る。しかし，粗視化の観点からすれば，μ濡＠，カとしてqという波数ベクトルを有するノ三二

のフォノン分枝でのフォノンモードを記述する方程式ともみなせる。揺動散逸定理（！6）は，注
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目しているμ番目のの振動予と熱溜とみなしている他の振動子との相互1／F用が弱く，また，μな

る振動子の相関時間が熱溜のそれに比べて十分長い場合に成立する。（short　memory）

　しかし，フォノン系では次の様な揺動散逸定理がより一般的であるH）。：（AはAの転置：行列

である）

　　　　　　　　　　　幽左≠（・））・！．；：：一1：）（A・v，・A・；・）・（t）・・，Ji

　　　　　　　　　　　　　　　　　＝γv〔（ん，・4す）心し4す，・4v）］δ（t）δv，，t

すなわち，これから非マルコフquantal　Langevin方程式

　　　　　　　　誘（1銑ぐ聴∴濃，）濃）

（18）

（19．）

が得られる。上式はPt　＝（q，のとして，格子振動σ）モデルとして重要である。（19＞式を変位A：f，＝

（h／2！141co！，）i！’2（αμ＋αかと運動量ρμ＝（んMω142）1t2（一i）（as，　一　（t；）を］llいて書き換えれば，次の様な2

次元のquantal　Langevin：方程式になる（Mは注目している振動子び）質量である）。

　　　　　　　　　　　議（；1鴇）《一回1喫）（；Ui，（t）p．（t））・しll））・　　　・2・）

上式は，始めから｛抑，ρμ｝からなる線型な部分空間に振動数行列が

　　　　　　　　　　　　　　　　・蝋．島。■／齢

になる様な射影の仕方をして，揺動散逸定理として　（R，，（t），1凱0））＝2露δ（t’）b’　，t，vを川いれば得ら

れる。しかし，変数空間｛αμ，舛｝で考えた方が明視化の操作とハミルトニアンの対応関係を明

確にする時に役に立つ（第4章参照）。さらに，揺ぎの大きな量る力学系への理論の応用にも便

利な形式になっている。

　　　　3．Quantal　Brownian　Oscillatorからの中性子散乱スペクトル

　前節では2つの型のquantalしangevin方程式を得たQ本節ではこれらの運動方程式で表わさ

れるモデルに対応した中性子散乱断面れ｛｛の導出を行なうQ中性子散乱断面積は原子密度の時間相

関関数，

　　　　　　　　　　　　X（κ，t＞＝〈eXP〔i…X（t）］eXP〔一加κ＋（0）コ〉　　　　　　（21）

を用い，次の様に表わされるQ

　　　　　　　　　　　　　　　撫窪；，（験）21職（rc）・），　　　（22＞

　　　　　　　　　　　　　　　Sv（rc）・〉一盛∫塊・・吻・，　t）・・，　　　　（・・）

ここで，rc　・k－k。は中性子の運動量遷移であり，　A4，，は換算質量，　V、は原子核と中性子の相互

作用ポテンシャルのフーリエ変換をあらわす。散乱の等方性を仮定し，さらに，揺ぎが小さくガ

・粉布を・てい・齢Bl・c・碇肇｛！＜・x・Q＞一・x・（1〈Q・〉）・・点て（・・）式漱の龍な

る。（以下，簡単のために漆字はすべて省略する）

　　　　　　　　　　　　X（rc，　t）　＝exp（一2VVD）exp（rc2〈x（t）x”〈O）〉）　（1？L4）

量子力学的に非調和格子を扱おうとする場合，線型で古典論の場合とは異なり［X（t），X＋（0）コはC



5 BroWn運動の理論と中｛生子背父乱モデル1 113

数にはならず，また，aprioriに（10），（1！）式も成立せず，非調和性が弱い時を除いてBloch

の定理は一一般に使えないQ

　（！7），（19）式の導出に用いた第2種の揺動散逸定理は調和1疲動を乱す揺動項の強さを示し，

一般化された揺動力f（t）の性質（周波数依存性）を与える。（この章では以下，揺動散逸定理を

“雑音源”と呼ぶ）（！6），（18）式はヵノニカル相関関数であるので，“非白色”スペクトルにな

るt2）。以下では，通常の相関関数を川いて（／6），（18）式と旧型の雑音源を当襲に計鱒：した場合と

の比較も行ない，相関関数のカノニカル表示の特徴を示す。

　（1）　雑音源が通常の相関関数の二表示で，かつ白色の場合

　（a）　マルコフのとき

　雑音1原の相関関数は次の様になる；

　　　　　　　　　　　　　　　　綴翻ll：；1篇lll：｝

これより変籔の時三根関関数として次式を得る；

　　　　　　　〈x〈t）．r’i’〈0）〉＝〈1）．／2Mθ）。）eXP←7・tf2）｛（2π＋玉）c・sω，，t一＋一isill　a）。t｝，

（25）

（L6）

惜し，痂讐こexp（Phωo）　一　！］　m｝であるQこの様に，変数のセット｛a，ゲ｝を用い（25）の雑音源で

計算すれぽ，オ1「【関関数（26）は複素数になる。（26）式を（24）式に代入すると次式が得られる。

　　　　　　　　　　　　　・圃一・X・（一2Wp）・x・ぐ姿（婦1：，；））

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　こスレ　　　　　　　　　　　　　　　E一1i：eXl）（一2．1・1？「“）Σx（’t｝（κ，の　　　　　　　　（27a）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　tt．．r．一t・t／t
　　　　　　　　　　　Z（n）（κ，t＞　：exp（一πβ々ω〔［／2）eXl）（一tln（oot）1，，（ηt）　　　　　　　　　　　　　　（27b）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　αりxx　ia）et一β乃ω〔，／2　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（28a＞

　　　　　　　　　　　　　η判κ2乃／2Mω。）eXl）（一川2）sinhβ加。　　　　　　（28b）

2　16fp　＝L’（庖κ2／2Mω〔｝）c〔）th（β方ω0／2）であ1）　，　L，（η，〉は第1種4）変形ベッセル関数である。（27）式は

揺動力がない理想状態の調和振動子モデル”1）と同逃馬であるが，変形ベッセル関数の中のηtに時

間に依：存する係数eXp（一7’t／2）が含まれている点が違っている。　XCn｝（κ，　t）はπフォノン過程に

よる中性子散乱スペクトルへの寄与を表わす。π＝1すなわち，1．フォノン過程に対する散乱スペ

クトルへの寄与z（1）（κ，t）　に‡二，　1匡（？7t）・9・一　77t／2に注意すると次の様になる。

　　　　　　　　　（翻殉瀦；ビ・晦（2緩）・，1縞・細誓細・　（・・）

　（b）　非マルWフのとき

　（25）式のほかに，さらに次の雑音源を付加する

　　　　　　　　　　　　　　　1鰐1㍑螺徽）一）　　　　（…）

この場合，変位の時間相関，密度の時間四刻はそれぞれ次の様に求まる；

　　〈A：（t）vl：＋（0）〉＝（ゐ／2Mωo）exp（一7彦／2）｛（2短十1．）（cos£）ot十（γ／2．C）v）sin£）ot）十11（a）0／－C）「｝）sill　9〔｝t｝，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（31＞

　　　　　　　綱一・x・トム・・｛（，1　÷　一“n！！2　　　　．O，　o）（α1＋誌1）・

　　　　　　　　　　　　　　　　（1－tell）（α2÷差♪＋2魚，（α・＋α2一濃＝一まヨ）｝］・　　　　　　　　　（i一］22｛＞

　　　　　　　　9港＝ω菖一（γ／2＞2，　　α1＝一ガ91〕t一βゐω0／2，　　α2＝一11s？ot＋β」らω。／2　　　　　　　（32b＞
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非マルコフの場合はマルコフの場合の様に，1’一フォノン過程の嵜与をきれいに分離して表わす事

が出来ない。この原因の！っは（32）式｛　｝の中の第3劉：1にある。この項は（a＋（t），a＋（0＞＞な

どの非対角要素も偵を持つので現われた項であり，さかび）ぼれば，（30）で表わされる雑音源を

籍らたに付加したからである。この様に，非対角要素が重要になる振動子系では多重フォノン過

程（multiphonon　process）の概念は，理想的な調和振動子系における様な各過程の弁別可能性を

有していない。そこで，ここでは近似的な1フォノン過程に対する中性的散乱断面積を次の様に

近似して計算する；

　　　　　　　　　　　臨）、楼㈲．呵詠・幽・）・・柵　　　（31・g）

　　　　　　　　　　　　　　　㌔漁蝋繊）撃蹴孝聯β　　（34）

　通常の相関関数で雑音源を白色と旧いた場合には，相関関数＜X（t＞X’．1一（（））〉はいずれも腹索他を

とり，エネルギーんω，｝において詳細均衡を満足する。また，たか0とすると，いずれも理想状態

での調和振動子の相関関数に厳密に移行する。しかし，上記（a），（b）の計算では．：本質的に一7ネ

ルギーの交換がtir　1？　axjの所でしか起こらない様な粗視化を行なっている。この様な事になった

のは，（a）のマルコフ型のLangevin方程式のところにおいてさえ，ω＝ω，｝のところ以外では同

時に成り立ち得ない関係式（25）を使って計算した事にによる。多くの物理現象ではこの様な雑

．音源にはなっていないが，減衰定数（claniping　constant）7が小さく，ω」がhigh　excitationの

ときには，この様な回視化も許されるし大きな矛盾も現われて来ない。この難点は，以下に述べ

るヵノ＝カル相関の定式化によって解決される。

　（ii＞雑音源をカノニカル相関で白色にした場合

　（c）　マルコフのとき

　カノニカル相関で雑音源を次の門門に選ぶ

　　　　　　　　　　　　　　濃聯1瓢lllll：｝　　　（35）

このとき，変位の時間相関関数セよ次の様に求まる；

　　　　　　　　　　　　　（x（t），　．r”　（o））＝halco，tt　exp（一？IIL）con　e）．t　（36）

（33）の場合と同様な近似を用いると，1フォノン過程に対応する中性子散乱断壌1積は次の様に

表現される；

　　　　　　　　（dZ’adgda）〉β蠕・→覧脚伽1）1・・a）［N（・岡

　　　　　　　　　　　　　　　　　・｛画l！舳・＋（。緬海／含司　　（37）

ここで，

　　　　　　　　£弘・吹x（t）Y（O）＞dt　＝＝　lzco［N（u）〉・可ll』融灘），　y（・））dt・

を用いた。但し，’N（ω）＝［exp（慨ω）一111“iである。

（d＞　非マルコフのとき

　こび）とき，次の関係式を（35）に付加する；

　　　　　　　　　　　　　　1盈澱㌫二親：）lll）1，，．｝

相関関数及び，1フォノン中性子散乱断面積は次の様になる。

（3e｝）

（39）
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　　　　　　（A：（t＞，A：ト（0））筐（乃／2ルfa），，）eXI）（・一7t／2＞（2／んω〔｝）（cos　s／2，，1’十（γ／29り）sin．C），，t）　　　　　　　（40＞

　　　　　　　臨）瀦・一画謝・・［N（・〉・・］画海の〉・　（・1＞

（3tl）と（唄）を比較すれば，カノニカル相関関数で白色である効果の違いが明らかになろうQ

乃ω［N（ω）＋！］の項は，1・D性子の」二方　（ul）scattering）と…ド方（down　scattering）散乱過程の非対

称性を表わしているQこれは，とりもなおさず，平衡系における詳細均衡を反映しているわけで

ある。この様に（：：｝5），C9）式で表わされている様な量子力学的雑音源を考えれば，久保によっ

て指適されていた的古典的な近似に起困ずる詳紬均衡の破れが解決できるID。変数の逓減によっ

て不可逆性が導入される事は既に述べたが，熱平衡近傍では三糸Hi均衡の原理が働いて次式を満足

しなければならないQ

　　　　　　　　　　　SIII’）．．〈x（t）　y（o）＞e’w’dt　＝：　eBit　tu　SllO．〈y（o）　．￥（t）＞io）tdt　（tm

カノ＝カル組関関数と通常¢）相関関数を結びつける厳密な関係式（38）が上式を内包する様に成

立している。従って，ヵノ＝ヵル粗野での揺動力の相関関数は，詳細均衡を満足する様に非白色

になっているQ

　　　　　　　　　　　4．揺動散逸定理（雑音源）と粗開化

　前章では，カノ＝カル相関関数で，一般化された揺動力との間に第2種の揺動散逸定理が成立

する事を要請し中督k子散乱スペクトルの表式を得た。この様な昂：論的ではあるが現象論的なアツ

ローチでは，オペレーター空闘｛　（t，‘！＋｝グ）非線型結合の部分，注目していない部分は，すべて揺

動力f（t）の中に繰り込まれている。古典論的な確率論手1直に基づいたLangevln方程式の力法で

は，揺動散逸建理から系の‘‘構造“を演繹するtjl：はきわめてむつかしい。従って，系を暗箱

（Black　Box）としてとらえてゆく取り扱いが多くなるQしかし，量子論で時閤に｝易に依存しない

系の場合，揺動散逸定理と実効的ハミルトニアンとの対応をつける事が出来る。以…ド，この事を

簡単な具体例で示そうQ

　（1）　マルWフ過程として粗．視化し得る系

　次の様なハミルトニアンで記述される系を考えるQ

　　　　　　　伍軌＠・1）曝潅（≦！ソfr！11／∫ソート，gL，（！！’∫レ1〉・亭伽＠／え・．1＞　　（’12）

（42）で，｛a，α．昏は注目している振動子であり，｛B、，疏｝は熱溜とみなすべき振動子を表わ

す。島はその結合の強さを表わす量である。ここでは，｛（1，α＋｝に対する場合と同様に，次式で

与えられる交換関係及び直交関係を満足するも0）とする；

　　　　　　　　　　　［B”　B，）］＝6v．v’，　［B”　B・v’］＝［B．“，　B，．＋・］＝O，　（4：’a）

　　　　　　　　　　　藩芸惚禽’脳〉＝（）’　1・　　　（43b＞

ところで，揺動力／（t）は次の様に与えられる。

　　　　　　　　　　　　　　　；：a＝1甥誰L］∫⑩）｝　　　　（蜘

ハミルトニアンが（42）のときf（0＞は次の様に書ける；

　　　　　　　　　　　　　　∫（・）一虚囮・’］一柵ψ　　　　（44b＞



．116 金野秀敏・斎藤慶一一・・北村正直 8

上式を（44a）に代入すると次の結果が得られる。．

　　　　　　　　　　　　　　f（t）　＝　（，1．　一　／’，）e‘（i－Pc）’i（　一　i　Z］　g．　B，）

　　　　　　　　　　　　　　　　凡一ガ6一が弓8・Σ　9．iB．．1　　　　　　　　　　　　　（45）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　レ工
揺動力の相関関数は，熱涙についての平均をとる事により．与えられる。

　　　　　　　　　　　（f（t），　f’F（0＞）＝eXp（一ど孟Σ9のΣΣ畠、9ち（B．、，碑　　　　　（46）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　レ　　　　blv2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　〈f（o，　f＋（e））＝：e　（47）
ここで，9ミΣ農をランダ2・な確率変数とみなし，統計平均する事により次式が得られる

　　　　　　　　　　　（fC’（i＞，　f’（O）｝＝exp（一〈g2＞12／L）Zi．g，　1，．12’（B．　B，J”〉　（4，8）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　レ
g．が大きくなったときには，上式の右辺をβ（a，a『りδ（ので鋤き換えることができ，揺動散逸定

理（（16）式参照）をJtsいた現象の二三化に基づく取り扱いが可能になるわけである。

　さらに，囚果律

　　　　　　　　　　　　　　　　　　U一（t），　ct＋（O））＝O　（49）
が成立している事も確かめられる。すなわち，（45）式から直交関係（43）を使えば良い。

　一方，時刻tでも（44b）の型をしていると考え，乱雑位相近似をほどこすと揺動力の柑刻は

　　　　　　　　　　　　げ（の，ハ・））一Σ1…9v・9；・・（鋤βナ（・））　　　（5・）

となる。ここで，（鼠（t），β二F（0））＝（β、，βのeXP←1’、t）と考えれbsi，1’ vが大きいとき揺動散逸定

理が得られることになるが，具体的な粗視野操作は明らかではない。しかし，乱雑位相近似は減

衰定数の評価の際には有効となる。

　なお，磁性体（magnetic　systenn），電子系（electron　syst¢m）における熱浴の例としては，それ

ぞれ（SZSh＋k　＋　Sa’　SkM－a），α㌫σ砺などが考えられる。ここで，　Sqはスピン演算子，α」は電子の

生成演算子である。

　（ii）　マルコフ過程として粗視化されない系

　（18）の様な雑音源を導びく次の様な相．々二作川ハミノレト＝L一アンを有する系を考えよう。

　　　　　　　　　　　　　　　Hi．t　＝：X　li　g，　（a　十a’“）（Bv　一一　B．’）　（or　1）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　り
これは，　iit．1らかの高次の非調和項の繰り込み（renormahzati（）n）の結果として現われるものと解

釈しなければならないQこの場合，揺動力は

　　　　　　　　　　f（t）　＝（1一　／）c）et（im”c）ii（一i（co，，一　Q）6）a　・＋　i／／L　［a，　lilint］）

　　　　　　　　　　　　　　　　　a）ag（Lct，　a＋）（a，　ct＋）Ts

となる事に注意して，」…ωrω1と置くと，次の結架が得られるQ

　　　　　　　（ア（の，ハ（）））漏exP（一ぐ92＞t2／2）Σi9、…21diz（（Bジ←Bわ，（βナ＋Bの），

　　　　　　　（f’i（t），　f＋〈o））一　一exp（一〈g2＞t2／2）　X’”　／　gJ’i／／”1’d12’　（（Bl”tt　’Bttli”（B3i　B’，’i

さらに，f（O）　＝（s．　一p）〆（0＞＝一∫Σg．（β汁βのである事に注意して，

次式が得られる。

　　　　　　　　　（f（t），　f’（O））　＝＝　：1，ll　1／　．ffv　／2　（（Bv（t）　＋　Btt　〈t）），　（B，’　＋　Bv）），　1

　　　　　　　　　（ハの，／・・（・＞＞一一Σ…9，．、，2（脚〉吻（の），（βナ・Bv）），1

　　　　　　　　　　　　　　　　　レ

（52）

〈53）

（54）

乱雑位相近似を用いると，

（f）5）

この様に（f＋（t），f－F（0））の相関も零でない値を有しており，この項のためにマルコフ過程として現



9．

Brown運動の理論と中性子散乱モデル1 117

象を記述することができない事が確かめられる。

　以上示した様に，（51）の様な相互作川ハミル1・ニアンの場合には，（18）式の雑音源を使って

現象の粗視化が可能である事が示された、、われわれは（5Dをいわばaprioriに与えたわけであ

り，通常は結合した非調和振動子に対してはハミルトニアンび）2次形式の部分を｛垂準21；斐に変えて

から使用する。変位の3次，あるいは4次結合がある時にも（18）は正しい。しかし，本質的に

2次形式の部分を残さなければならない場合もあり得る。すなわち，隣接する単位格子内の原子

との結合がある場合などは，そう解釈し得る14）。

　木章では，簡単なモデルハミル1・ニアソと揺動散逸定理（雑音1彦；1）との対応をみたQなお，マ

ルコフ型のLangevin方程式（17）で表わし得る系では，初めから射影演算子を｛a｝あるいは，

｛α丹のみに射影する様に選べば十分であるQ上に示した例で嘗えば，相互作川ハミノレトニアン

（51）で非弾性過綿が小さいとして，（a．昭ご．＋θβン）の項を落とせば（・12）式の相互俘用ハミルト

ン＝アンに一致する事からわかる。

5．確率過程論に基ずくアプローチとの関係

　“：鵜：子雑音源”に表§ついた本アブv＝一チでは，確率過程論に基づく　Laugevin方程式の方法で

現われる詳細均衡の破れが自然に解決されている。さらに，中性子散乱の分野で使われている様

々な運動モデルがBrownian　oscillatorモデル（高温近似一4章の（b）に対応）を基に，導出さ

れる事を表！にまとめる。表の中の各モデルに対応する相関関数X（κ，t）は，すべて虚数部を有

し，詳細均衡を満足するようになっている。また，モデルの中に含まれるパラメータは固有振動

数ωりと減衰定数γ，さらに時腿尺度tの3つである◎　これらのパラータの大小関係と，

Brownian　osclllatorモデル（A－2＞，　Hann（mic　oscillatorモデル，　Langevin型拡散モデル，単純

拡散モデル，自由ガスモデルとグ）対応関係を表には系統的に示してある。

　　　《衷1》運動の粗視化と中i生：1 散乱モデルの対応閨係（高湿近似）

　　　　　　（Br・Wnian・s〔⊃11iat・rモデル）

三一・・防・x・1・・r・21vaceo）e”）’t・L’　（・・t・（β・・…（・・s…＋，多。s・1…t）曙：・・1明・A－1）

　　1／
　　l
r　〉　ct）o　1

　　’

騨細意モデ，レ）　Ert＞1

z（rc，　t）　：＝　exp［rc29一　t；2Dt］　（A一一s）

　　　　　　　　　　　　　旨く。。

　z（rc，　t）　：＝　e一’2　it’D　exp［（rc2／2114rcD，）er’　rt／2｛c．oth（i？coo／2）cog．　a）ot　一f一　i　t　i　n　cvet｝ll　（A－2）

（H。＿nlc　csi11。，。，モデ，レ）　　1・一・

　z（rc，　t）　＝e”2　iYi）　exp［（rc2，！2！14／a）o）　｛coth（iga）0／2）　cos　r，，ot　一一　i　g．．　i　n　a，，t｝　’1　（A－3）i2）

《Langevin型拡榔（モデル）
一　一一z（rc，　t）　＝＝　er2i’h　exp［i：2．ID．　（1－e－x’）　一”72．　D（e－r’　一一　rt－1）］　（A－4）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’

（｝1≡≡1，ie　B　i司　使用）

　　　　　γ’《1．

　　　i　　　　　　i
　　　ウ
（白由ガスモデル）

・（・の一・x・「砿ンー壷’・］

short

collision　time

t．11）Pl’OXIMatlOll

（A一｛s）12）

本章を終わるにあた・）て，従来の研究との関連において留意すべき：’k二をいくつか指摘しておく。

（i）まず，確率過程論に基づく“古典的雑音源”をJ’1’1いたアブPt一チとの対応を吟味してみょ

う。メタンなどの分子｛生液体の申性子散乱による運動の解析においてtGri飾1gヨのは並進運動が
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次の様なLangevin方程メkで記述されると考えた；

　　　　　　　　　　　　　　　　　　窯十η二と瞥F（t＞／M　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（56）

．．ヒ式を用いて害1度のll針1、財｝II関をVan　Hove理論1こ基づきBlochの定理を導いて計算すると，詳

細均衡が破れる事をGri駈ngは指摘している。

　（ii）　Egelstaffと　Sch6field且）はLallgevinソ∫程式　（56）カ・ら得・られる密度のi専閥4；【「1関Z（κ，　t）

＝＝・eXP（κ2ηD（exp（一ηt）一丁／t－1＞），（1）は拡散係数），は解析的に扱いにくい関数であるので，これ

とよく似た振舞いをする扱い易いもの（ref．（16）の（4．7）式）で置き換えた○この場合，当然

のことながら（A一一一4）式（表参照）で与えられるZ（κ，t）の虚数部が現われて来ないQこのため
‘‘pkl：子効果による補11il”IDと称してt→’一輪β／2（Sch6field）または，　t2．→’2一∫翫β（Egelstat：f）と

いう置き換えが行なわれた。この様な補正は詳細均役1を満足させるためには不可避であるが，

（A．．・4）にみられる様な虚数撒1があれば，本来，不必要である。この差違は，最初から隠子論的に

定式化をすすめていくか否かに起因する。いずれの定式化においても，x（t）が従がうランダムな

過程で白色雑音を要請する事と詳細均衡の関連性についての問題はあった。しかし，量子論的な

定式化を川い，カノニヵル相関で行なえば1’1然に解決される事を3章で示した。

　（iii）　これと同質の閣題はBrownian　oscillatorを記述する確率微分方程式L）

　　　　　　　　　　　　　　　　　，i；十η薫十〇）　lix＝F（t＞／M　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（57）

においても現われる。この種のLangevin方程式はEinsteinh｝），　Chandrasekhar2J），　Wangと

Uhlenkeck2i），久保22）等によっそも議論されて来たが，次の要請；〈F（t）〉＝O，〈F（ち）F（t、’）〉＝∠）δ

（ち一ち），に基づいて時間相関く．r（t）x（0＞〉が計算されてきた。この様に，　F（t）の従がう確率過程

が，白色雑音で，さらに，揺ぎの分布がガウス的雑音であると規定されると，κ（t＞の従がう確率

過程もガウス過程となる。（57）式でa），）《ηとすれぽ，Langevin型拡散方程式が得られ，ω1，》η

とすれば調和振動子の方程式が得られる。しかし，これでは詳細均衡を満足する様な揺動力によ

る周波数の変調があるようにはなっていない。

　（iv）単純拡散モデル（∂n／∂t・・DliLn）では，もともと原子が無限の振動数で衡突すると仮定し

ているので，t→人の振舞いしか意味がなか・）た。　しかし，熱平衡系を対象にした多くのモデル

における詳細均衡の破れば，〈F（t，）F（∫2）〉＝Dδ（t）が1戎：り．、kつという粗視化Coarse－Grainingの結

果である。自由ガスモデルと量論的調和振動子モデルでは，揺動，緩和，不可逆性の考えが入っ

ていないためにこの様な事態は起こらないが，非現実的なモデルである事は否定できない。この

様に，x（t）の分布の“ガウス性”や雑音源の“非白色性”が平衡）［犬態近傍における系の性質との

整合性のために考慮されなければならない事がわかる。ただし，この様な厳密性が常に要求され

るとは限らず，正規白色雑音源を要請する粗視化でト分な場合も多い。…方，不可逆性が導入さ

れた場合の取り扱いの不都合な事は本質的なものではなく，近似の悪さからくる寮に注意された

い。

　（v）（56）式の減衰定数ηと拡散係数Dとは，Einsteinの関係式；1）＝η／βMで結ばれてい

る事が知られている。この関係式は，森による理論では．方程式と独hitlに与えられる量ではなく，

（56）の型の方程式が導びかれる際の付帯条件となっている。

6．結 言

　本論は粗視化の観点に立って量子論的アプローチを行ない，系の相互作用の詳細には深入りせ

ず“Brownian　oscillator法”に基づき中性子散乱断面積をHeisellberg方程式から出発して導出
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した。9ページの表に示した様に，高温近似に基づいてはいるが，密度の時間相関1掲数が時間領

域で正しく求まっているQこれから，さらに次の様な応用が考えられる。

　（1）Boltznann方程式を線型近似した中性子輸送方程式に現われる散乱核（Scatteving　Kevne1）

は，多くの場合，自由ガスモデルか調和振動モデルに基づいて計算されている23）。多震フォノン

過程による効果をSj61an（lerク）理論24）に基づいて考慮する場合もあるが，調和格子に限られてい

る25）。表芸の（A－／），（A－2＞式は非調和多重フォノン過程の効果を繰り込んで得られたものにな

っており，しかも，詳細均衡も満足しているび）で，より現実的かつ，有用であろう。

　（ii）表から，様々なadvancedモデルを作り得る。例えば，含水素分子結品では，それを構成

している単分子の基準振動数｛ωノ｝と水素の振巾ベクトル｛011｝を用いて，次の様に表現でき

る。

　　　　　　　　　礁（t・一’・t）一く・x．・綿噛・・惣＠渉・（・1，・］｝ト

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ωノ
ここで．＜…＞eは分動の向きに関する平」勾を：表わす。基準振動に関する和を，分子内振動（ノ瓢1

～（3N一一6）と併進・圓転的運動（ノ：＝一・（32＞一5）～3N）に分離し，振動数ωノと糞減定数γゴの大小関

係に注意すれば，次に示す様な含水素分子性結贔に対するincoherent散乱モデノレが得られる。

　　　　　　　撫ぱ凹く・蝿壱瀞…1’）・〔9（e）」，　t）一・r（・i…）］｝トψ

　　　　　　　　　　　・ll（・，の窪・x・』諺が一論1い’…t・一1）］

　　　　　　　　　　　　協一3M〃／（」　，，．1｛．1），，　nv　，　i　cy　i2・）），テヨ言、蕊、・
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