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変位型の構造相転移 を起す結晶に関しては Cochranl)や An derson21)によるいわゆ

るソフ トモー ド理論が発表 されて以来,色々の物質において温度により周波数が著 じる

しぐ変化するソフ トモー ドが,中性子散乱,光散乱等の実験方法により発見されて来た｡

この様にして変位型相転移に関しては, ソフ トモー ドの凍結 という老え方により各種の

結晶の振舞が統一的に理解出来る様になった｡ しかしもう一歩進めて,それではソフ ト

モー ドはどの様なミクロなプロセスにより引起されるのか, と言 う問題になるとほとん

ど説明出来ぬのが現状である｡この様なソフ トモー ドの起因に深 く立入 った質問に答え

る為には,格子力学の観点からは結晶中の原子の置かれたポテンシャルの非調和性を考

察せねばならない｡実験的には,結晶ポテンシャjL,の非調和性は,観測されるフォノン

のピークの巾 (減衰)とピークのずれ として現われる｡そこでソフ トモー ド現象をより

ミクロな碗点から理解する手がか りとして, ラーマン散乱で観測されるフォノンの減衰

巾の周波数依存性 を,ポラリトン効果 (準前方散乱)を用いて測定 した.3)･4) ここでは

その実験方法に重点をおいて述べ,又相転移の研究-の関連を説明する｡

まず比教の為に結晶ポテンシャルが完全に調和的である場合を考えると, ラーマン散

乱で観測される応答函数 x(Q,)はある特定のフォノンa･｡に関して

I(a)) ～ ( 1)
2 2

w o - W

の型になるoここでW｡はカ定数 と有効質量によって決まるフォノンの周波数で,ラー

マン散乱により観測されるフォノンのピークは巾がゼロの ∂一函数にな りピークの周波

数 a'｡は温度に依存 しないo

次に実際の結晶における結晶ポテンシャルで非調和性が存在する場合には応答函数は

I(QJ)～

a･｡T W2+2a･｡∑(q,a,)
2

iこ▼:
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と書 く事が出来る.5)ここに ∑(q,a,)はフォノン壱 ルフエネルギーと呼ばれる量で,一■llノ

実数部分 A(q,a))と虚数部分 T(q,Q･)から成 り∑(q･a･)≡ A(q,α)+ itl(q,a･)一■■ノ

と書かれる.式 (2)は ∑(q,a･)一-.′

1
I(a))～

t}

a :a J i▲=▼コ

の実数部分を a,.2に繰 り込む事により,

(3)
～ 2
a･｡-a･2+ 2ia･｡T(q,a,)～

～ ～ 2 ～
と書ける｡ここに a･｡は a･｡- a･｡2+2a･｡A(q,a,)で,このW｡が実験的に決定 さ一■■′

れるフォ/ンの周波数であるO フォノンどこクの巾僧 T(q,a)で,減衰を表わす｡一ヽ■ノ

∑(q,a')は非調和性によって起るフォノン同志の相互作用を表わ し,.A(q,a') とi=r iこI
～ 2

Il(q,a･)は温度変化があるo変位型相転移のある結晶のソフ トフォノンは, a･｡ ∝一ヽ.′

(T-Tc)となっている場合でこの温度依存性は A(q,-a･) の温度依存性に起由する｡;i:::ココ

ラーマン散乱で観測出来るのはほとんど疲弊 q≡ 0の場合だけなので以下では∑(q,′■■..′ 一■ー

W)の q依存性は考えず, ∑(0,W)を ∑(a･)と書 くことにする｡∑(a,)のW依存

性は誘電率 8(al)のW 依存性に関与 し,又散乱実験 で観測されるスペクトラムにも関

係 して来る｡この最も顕著な例は最近よく論 じられている構造相転移点近傍でのセント

ラルコンポーネン ト出現の例で, S加IPiro,Axc･ ShiraneandRi占te6)や

cowleyandCoombs7)は ∑(QJ)の周波数依存性 を

∑(QJ)- A(QJ)+ ill(a))-
γ∂2(T)

r- iQJ

(3)

(4)

と表わす事によって,応答函数 x(a))に a)- 0 でピークの現われるのを説明出来る

事を示 した｡

我々は準前方散乱でのポラリトン効果によって横波フォノンのピークを a'T｡から下

-動かせる事実 (図 1参照)を利用 して Il(a,)を QJの函数 として直接測定 した′｡ 実

際に測定されるのはフォノンの減衰函数 I'(a,)ではなくボラリト̀ンの減衰函数 T,r(a,)

であるが T,{(Q')と Il(W)の間には次の関係が成立つo

Il,T(Q')- LiBu(Q')Il(a') (5)

ここにLiau(Q')はポラリトン中のフォノンの混合率 を表わす量でフォ/ン強度 と呼ばれ

-417-



潮田資勝

るoL週u(a')は誘電率から決まる

量なので r,t(a')が求まれば･式

(5)か らIl(a))が a･の函数 と

して決まるo Zl,T(a')は周波数 Q'

でのポラリトンの減衰函数でポラ

リトンのピーク巾として観測 され

る量である｡但 し実際の実験では

有限な立体角中に散乱する光を集

めてスペク トロメーターに入れる

r 400
∈
U
t
3

>･･
U

孟300
⊃
(=ヲ
LJ
(ェ:
し｣

看 200
ので,観測 されるスペク トラムは ･∈

n:

図 2に示 されている q (又は少)i=!▼コ

の広が りによって起 るポラリトン

周波数 U,Tの広が りAfl の巾 を

含んでいる｡その上にスペク トロ

メーターの装置巾Wが附加 される

ので,観測 され るスペク トラムの

ポ ラリトンピークの巾は Zl,r(W)

を直接表わ していない｡そこで我

く‡
｣
O
CL
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第 1 図

々は電算機 を使 ってポラリトンスペク トラムを解析することによりIl,T(Q')を決定 したo

ある特定の q のポ ラリトンのピークの型 はロレンツ型だと考えると一定の散乱角 +で′■-

観測 され るポ ラリトンのスペ ク トラムは

F(a ･,T,a･)～
Il,r(a')/ 2

(a,一㌔ )2+(T,r(a,)/2)2

(6)

ここにW,Tは図 1で散乱角少に対応するポ ラリトンの周波数でa',T - a',T(少)｡ 今散

乱角や1か ら+2までの間に散乱する光を集めてスペク トロメーターに入れると･,スペ

ク トロメーターに入る光の周波数分布は,

f}2

G(fiュ,fi2,a･)-.r F(a･,T,W ) dQ',T
fit
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となる｡ここに fll と f12 は散

乱角少1と 少2に対応するポラリ

トン周波数 でfil≡W,{(+1)と

fi2≡ a',{(42)で与えられるo

(図 2参照)最終的に実験データ

として得 られるスペク トラム

S(a･)は G(lil,fi2,a') に

スペク トロメータ｣の分解能函数

T(a'､,以 ′) をかけて積分したも

の,即ち,

Ol〇

S.(a･)-I a(fllP2,a'')=∵:≠:i:

T(a,,Q'′)dQ',
2000

で与えられる｡このS(a') は求 2500

めるTT(a))を可変パ ラメ｣ タ-

として含んでいる｡ S(QJ) の具

体的な型については文献 (3),(4)

を参照されたい｡

我々は電算機 を用い

た数値解析を使い,莱

験 で得 られたスペク ト

ラム Sex(Q') と理論

的スペ ク トラム S(QJ)

を合致させるIl,r(a')

の値を求める事によっ

て IT,r(a')を a'の函

数 として決定 した｡

GaP での結果を図 3
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に示す｡他の結晶での結果は文献 (4),(9)を参照されたい｡図 3のデータは室温の場

合であるが, I.(W)の温度依存性を測定する事により,例えば a'- 345｡m-1付近の

I'(al)のピークはフォノンが三次の非調和性によって TA(Ⅹ)と LA(Ⅹ)の二つの

フォノンに割れるというプロセスによって起る減衰だと言 う事が判明した｡

この様に Il(at) の周波数依存性 と温度依存性を調べる事により,ノソフ トフォノンの

原因 となる結晶ポテンシャルの非調和性,又それによって起るフォノン同志の相互作用

を調べる事が出来る｡現在この方法の応用 として･ PbTi03のソフ トフォノンの減衰

の周波数依存性を測定中である｡
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