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按型 と考えて,もう･一一つのパラメタ-を導入する事は納得しがたい｡

最近の研究の例として, NbO2及びマダスタイ トの相転移をOrderf'arameterと

言 う立場から考察する｡

光散乱による SoftPムonon

PhaseTransitionの研究

東大物性研 中 村 輝 太 郎

§1.光 散 乱

光散乱の過程においては,運動量およびェネルギーが保存する :
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散乱光のスペクトル強度は,レスポンス関数

I(a,q) を与える :
十I-i- - -i --

S(- q)-憲‡<n(W)> + lI-7m x(W･q)

光散乱は中性子散乱と異 り, q～0におけるxtaJ,q)を与える｡

§2. フォノンによる光散乱

単一振動子に対するレスポンス関数は

x(- q)- Ⅹ(伽Z-W2+2iZlq伽)-1

で与えられるから,散乱強度は
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S(U,q)- const‡<n(a,)>+ll

で与えられる.

2Ilq w

(隼 W2)2+ 4W2112q

§3.ラマン散乱とブ リルアン散乱

光学フォノンによる非弾性光散乱をラマン散乱,音響フォノンに与る非弾性光散乱を

→ te

プ リルアン散乱というo ブ リルアンシフ トは△Q'= 2vlkLIsin一言で与えられて
角度依存性がいちぢるしい｡ラマンシフ トもqの小さい領域では角度依存性がある｡

§4. ソフトフォノンの研究

ソフ トフォノン相転移においては,格子力の非線型性が重要であり,その結果多音子

過程 となり,異常に大きな減衰を示す｡そのためラマンスペク トルのピークはa･｡を与

えないoまた転移点に近づいて a'｡→ 0 となると測定上の困難が加わる｡従 ってあり

きた りの測定法でな-くて, sophisticatedな測定法を解析法が必要である｡またプリ

ルアンスペク トルの測定では,音響フォノンは,光学フォノンと結合 してソフト化する

から,測定のコントラス トをとくに増大させなければならない｡

§5. いくつかの話題

5.1 ソフトフォノン

over-darrlped spft'phononのラマンスペクトルはa1-0に単一の極大をも

つなだらかな山になる｡

5.2 ポラリトン

中村は,有限の減衰をもつポラリトンの分散曲線は,ラマン散乱を議森するには,

ポラリトン方程式をq一実数の条件で解けば得られることを示 したOこのときQ,は複素

数になる｡

理論的計算の結果によれば, overdampedJポラリトンのラマン line shapeは著

るしくqに依存し,小さいqに対 しては,ス トークス反ス トークス線が観測されなけれ

ばならないo中村 らは, Ⅰ2フィルターを利用した前方散乱によDQj:Lじめてその観測に
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成功 した｡

5.3 8(0)

Burnsは･光散乱スペク トルから得られたマイクロ波誘電率 8m はつ中に誘電測

定から得た誘電酎 capよ｡も低 く･ ecap/8m (> 1)は転移点に近づくと増大する
と主張している｡

S(a,)の極大を与えるWを Q,m とすれば, 6m は (da･m/dq)aF ｡から定まる｡
q=0

また･ S(aI)･W2の極大を与えるQJを a)M とすれば･ wM からも6m が定まる｡

吾々がBaTi03でこれらの方法で決定 した 8m は室温で～～2000であったo ecap

= 2300である｡ソフ トフォノン相転移は,｡ピェゾ共振周波数からソフ トフォノン周

波数まで誘電率の周波数分散が存在しないことをもって特徴 とするから, (ecap/6m)

= 1 と考えるべきであろう｡

5.4 KDf)系

KDI)のラマンスペク トルは･ BaTi03の overdamp したソフ トフォノンに

ょるスペク トルに酷似しており,Kaminov-Damenは W.2弓∝ (T-Tc)に従 うソフ

トフォノンの存在を確認した｡

Cowleyらはつぎに (5)で述べるように,セントラルモー ドの考えからKDI'系の

スペクトルを解釈している｡

KDf'のキュリー点以下では重成 ピークが現われ,それに対するBlinc の説明があ

る｡

5.5 セントラルモー ド

中性子散乱においては,いくつかの物質において,いわゆるセントラルモー ドが観

測されているが,光散乱では確かにセントラルモー ドが観測された例はない｡

Cowleyらは,理論的に,圧電性結晶では,非調和格子カのために,レスポンス関数

(2)のカッコ内に付加項が加わり,

x(叫q)-K(wa-W2+2itTaq

となることを示した｡

αで

1+i也〉T
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式 (5)から,周波数額域wr≫ 1 でtj=･ a'∞ ･∝ (T-T｡)(ただしT｡<Tc;

ソフ,hフォノン周疲数はa'｡∝'(T-Tc))に従 う周波数が観測されることになる｡
この考えは,Katiyerら, Sheらの実験で支持されたが, 5.4で述べたKaminov,

Damenの解析 とは矛盾する｡

Thomasは,気液相転移に見られるレ-リー線のいちじるしい温度変化は, 固体の

相転移では存在しない可能性のあることを指示した｡

Steigmeierが SbSI で criticalscattering を観測したといっているのは

周波数範囲からみて疑問である｡

5･6 T>㌔ におけるBaTi03のラマン散乱

Fontana-Lambert甲=･対称性からラマン不活性であるべき T>Tcでラマン散

乱を観測 した｡ Borhasa-Portoは結晶の吸収スペク トルの温度依存性のために兄か ー

げのラマン散乱を観測 したのであろうと云ったが,Quittet-Lambertは Porto ら

の議論はArレーザーに対するものであり,ラマン分光の行なわれたH'e-Ne の領域

では,その議論はあてはまらないと反論 した｡

5.7 音響フォノンとソフトフォノンの結合

音響フォノンが q-0のソフ トフォノンと結合してソフ ト化することは･Cumnius

らによってKDPで, FleuryらによってBaTi03で観測されたo

最近,ゾーン境界のソフ トフォノンと結合して,音響フォノンがソフ ト化し,その巾

が異常を示すことが,吾々によって見出だされた｡
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