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研究成果の概要（和文）：クラスレート化合物の特徴は，籠の中に含まれるゲストイオンの対称性の破れによりその物
理的性質が大きく変化することで，ゲストイオンがオンセンターの場合とオフセンターでは全く違う物理的特性を示す
ことが，フォノン熱伝導の測定から明らかになっている．本研究では，オフセンターにおけるラットリングフォノンに
よってどのような励起スペクトルが得られるのかを示し，系の特徴であるガラス的な振る舞いとの関係を明らかにした
．

研究成果の概要（英文）：The clathrate compounds with guest ions in networked cages show drastic difference
s in the thermal property, depending on the existence of off-centered guest ions especially.  In this rese
arch, the relation between the glass-like feature of the clathrates with off-centered guest ions and the r
attling phonon arising from the off-centered ones is revealed by investigating the calculated excitation s
pectra of the rattling phonon.
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１．研究開始当初の背景 
 
クラスレート化合物は，籠の中にゲストイ
オンを閉じ込めた構造を持っている．しかし
ながら，似たような構造を持つクラスレート
化合物でも，ゲストイオンがオンセンターの
場合とオフセンターでは全く違う物理的特
性を示すことが，フォノン熱伝導の測定から
明らかになっていた．この特異な性質の発現
にはゲストイオンの位置と0大きな相関があ
ったため，ゲストイオンの位置に関する対称
性の破れが重要と認識されてはいたが，その
機構の解釈については確立されていなかっ
た．クラスレート化合物に関する実験研究が
進むのとは対照的に，特異な物性の物理的機
構に関する理論的解釈は，現象論の段階でさ
えほとんど進展が見られなかった．多くの基
本的問題が未解決のまま残され，ゲストイオ
ンの配置のずれとガラスと同じような特徴
的物性の物理的起源に関する研究は手つか
ずの状態であった． 

 
２．研究の目的 
 
本研究では，対称性の破れたクラスレート
物質群が示す特異な物性の起源と機構を明
らかにするために，関連する物理現象の理論
的予言，実験結果との対応についての検証を
行い，それらの成果をもとに特徴的物性の発
現メカニズムに対する一般理論の構築を行
うことが目的である． 
中心からずれたゲストイオンの振動モー
ドを考慮した場合とそうでない場合とにつ
いて，フォノンの励起スペクトルを求め，こ
の対称性の破れたクラスレートの本質を表
す単純なモデルから如何にしてガラス的な
性質が生じるかを示す．さらに，その状態と
外場との相互作用を考え外場に対する応答
を計算し，この系が外場に対してどのような
応答を示すのかをこの単純なモデルから予
言し，その妥当性を実験結果との比較におい
て検証する．こうして，空間反転対称性の破
れに伴ってガラスのような物性が生じる機
構を解明する． 
 
３．研究の方法 

 
本研究では、空間反転対称性が局所的に
破れた物質群が示すガラス的物性の起源と
機構を明らかにするために，中心からずれ
たゲストイオンを有する系と，そうでない
系とについてフォノンの励起スペクトルを
求め，この対称性の破れたクラスレートの
本質を表す単純なモデルから如何にしてガ
ラス的な性質が生じるかを示す．  
その妥当性を実験結果との比較におい
て検討する．空間反転対称性の破れに伴い
THz振動数領域で発現する新規なモードが，
これまで構造ガラスでも観測されてきたボ
ソン・ピークに対応することを一般的立場

から実証する．  
 
４．研究成果 
 
ゲストイオンが中心からずれた場合を考
え，空間反転対称性が局所的に破れた系で
何故構造ガラスと同じような諸性質を示す
のかについて，その物理的起源の解明を試
みた．空間反転対称性の破れの元となるイ
オンに注目し，ゲストイオンと籠からなる
ダイポール間の長距離相互作用を考慮する
ことにより比熱・熱伝導度などの熱的物理
量を計算した．さらに，中心からずれたゲ
ストイオンの振動を考慮してフォノン励起
スペクトルについて議論し，対称性の違い
によって生じるフォノンの励起スペクトル
の違いを示した． 
イオンに対する非線形ポテンシャルの重
要性を検証した．空間反転対称性の破れに
伴い THz 振動数領域で発現する新規なモー
ドが，これまで構造ガラスで観測されてき
たボソン・ピークに対応することに関して
も一般的立場から提唱した． 
これに対して，最近発達した meV 以下の
低エネルギー領域での分光実験によって，
系のダイナミクスを実験的に検証すること
ができる．特に，選択則のため反対称モー
ドが不活性となるラマン散乱に対して，低
エネルギーでの中性子散乱実験では選択則
に依存しない詳細な情報が得られることか
ら，meV 程度以下のエネルギー領域で，対称
性の破れに伴い発現する新規モードの観測
と，それを通じた本研究成果の検証が可能
となり，今後の展開が期待される． 
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