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構造相転移 におけるセントラル ･ピーク

東工大 ･理 八 田 一 郎

構造相転移 をする物象の中性子非弾性散乱, Ramaf)散乱などで観測 されるスペ ク ト

ルにおいて,いわゆる softmodeに対応する peakの他に α- 0のところに central

componentがあらわれる現象がある｡そのスペク トルは現象論的に,高温では,

S(α)= fpI Im I(伽)
7{也I

I(a))-

2 2
W - U - 1WO-Cくつ

r∂2

r- iaJ

(1)

(2)

で与えられ る｡ 簡単のために, softmode系が他 の dispersiveな系 と結合 している
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ばあいを例にとれば, a･∞ は dispersiveな系 との結合がないとした ときの soft

m｡de周波数, Oは softmodeの減衰定数, 6は結合 の強 さをあらわす定数, Tは

dispersiveな系での減衰定数である｡

centralpeakがあらわれる原因についてはいくつか老えられ,問題 にしている

cer)tralpeakがなにによっているかをよく承知 していなければならない｡強誘電体 を

例 にとって大別すると,次の三つのばあいが考えられる

A. pyroelectric,
米米

B. piezoelectric & non-pyroelectric･

C. non-pyroelectric&non-piezoelectrico

coombs-Cowleyl)に従えば, A のばあいの centralpeakは isothermal

susceptibility と adiabaticsusceptibilityの差に起因す るもので, (2)の減

衰定数 Tは熱拡散率 と関係 している｡ 液体 では,その中を伝播する acpusticmode

による Brillouin散乱 とともにa'-0に Rayleigh 散乱があらわれることはAに相

当す る. Landau-Placzek ratioで知 られるように Rayleigh散乱強度は等温,断

熱圧縮率 の差に比例 しているo 固体 では,例えば Mn F2 で秩序度 とエ ン トロピー揺動

の結合 による central peakが報告 されている02) このよ うに, A に関 しては,

centralpeakの強度,幅についてある程度はわか っている｡

一万, Bと Cについては,いままであまり知 られていなか ったが.最近, 中枠子非

弾性散乱の実験によ りSrTiO 3, KMnE3, LaA203, Nb3Snで central

peakが観測 された｡前者三つの結晶は perovskite型経晶で,その構造相転移点近傍

で centralpeakが観潮された｡ これ らの中, Nb3Snの centralpeakは B に よ

っていると思われ る.3)三次の acousticphonon の項 で,いま閑地 kLている acou-

Sticphonor'と他の acousticphononの対が結合 している｡ (2)の減衰定数 γは

ace.usticphopondensityの寿命 と隣保 していると老えられている. 実験的には,中

性子非弾性散乱の resplution functionのために centralpeakの幅 をだすにいた

っていないO他の SrTiO 3, KMnF3, LaA2 0r･において も,同じ理由で centraltノ

米 この考えは強誘電体以外にも簡単に拡張できる｡

米米 ここで pie70electricとは Coombs-Cowleyというものを指す｡
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peakの幅をだすにいた っていない｡また,これ らの cer]tralpeakは Cによってい

るものと思われる｡

われわれはこのような状況をふまえ, Cに相当する perovskite型結晶での cer7tral

peakの幅,その温度依存性をもとめることをめざして, K Mn F3 の 185Kの構造

棉転移点近傍で超音波分散の測定を行な った｡

4),5)

管

甘

E璽

測定系である acoustic phonor)と softmodeの相互作凧の- ミル トニアンは上の

鮮晶の立方相では, acousticphoLnoncoodir)ateの一次と softmodecoodir)ate

の二次の項から成 っている｡ この相互作用によ り,超音波分散の測定から(2)で与えら

れるような centralpeakについての応答 を含むような staggered susceptibility

に関する情報を得 られるはずである｡このことに関 しては Schwab16)によって検討さ

れていて,われわれはそれを over-damped zor)e-boundarysoft-rnode のある

KMn F3 のばあいに拡張 したoそのときの縦波の超音波数収係数は :

αL･ 10 0 ∝W 2 e d リd- 2

I 2(笠)2

〔(蕊 ) 4 ･

IIc+To

2rc

(2IIc)2+a , 2

(rc+Ilo)2+a,2

2 2

w o - a,∞ - ∂ 2

2
･｡ - γ(慧 ,

I,0- W三/a

(5)

(6)

で与えられるo ここに･ りま (T-Tc)/Tc,IIcは centralpeakの幅 をあらわ し,

Iloは over-dampedsoft-modeの減衰定数 をあらわすo ∂の結合係数のために

renormalize された周波数 a･.が相転移点で 0になるo wま ,a,≡;∂2,Q…(order

parameterの二乗)と温度 E と関係 を第 1図に示すo

縦波の超音波吸収は三つの部分からな っている｡ 2IIc の減 衰 定数 を もつ 分散 ,
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Ilc+Iloの分散,roの分散 であ

る｡ (2)のような susceptibility

を考え る限 ｡, (5)よ ｡IIcはaJ20
に従 って相転移点 で 0にな り, (6)

と Oは温度によらないことからIlo

は温度が高温側か ら相転移点に近づ

くにつれて小 さくな り,相転移点 で

は有限にとどまる｡ したが って,棉

転移点近傍での超音波分散 を調べ る

際に,(3)の第二,三項 の寄与すな

わちIl｡の大きさをあらか じめ見積

_ _ 二0 e∂ E

2

第 1図 a,0,定 , ∂ 2,Qtq2 と Eの関係

ってお く必要がある｡ KMn F3の

Tc の上 で αは 3･0-3･5meVであ

り, a'ま は T + 24Kで 2.64meV2C

Tcで 0･27meV2であるので･ Iloは Tc+ 24K で 200GHz･Tcで 20 GHz で

ある｡かれわれの超音波分散の測定は 15- 280MIJzで行なわれたので, (3)の第二,

三項 の寄与は周波数 によらない小さな定数 とみなすことができるo

超音波埜収係数 の周波数依存性の測定から,従来,分散の低周波領域 で用い られてい

る a∝ W 2の関係 が測定の周波数の高い方でやぶれることかみいだされた｡ したが っ

て,次の単一緩和の式 を用 いて解析 した :

αL,100
c a72T2

(7)

1+ a)2T2

Cは温度による定数, Tは緩和時間 をあらわす｡ このようにして もとめた Tが (3)の

第-項 によるならば∴ 1/T- 271｡とお くことができるo この相転移 で softmode

だけあ り, centralpeakがないとすれば, (3) の第三項だけの寄与が超音波分散に

効 くと考 えられる｡ もし,いまのばあい, これによ り超音波吸収があらわれたとすれば

このような低い周波数 (15-280MHz)で分散の効果かあらわれ るはずはないo した

が って,たとえ centralpeakによる分散 でなくても,低周波数側 にもう一つの 分散が
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あるはずである｡ 第 1表に温変 Eと T の随係 を示す｡

第 1寿からわかるように,緩和時間は

温度が相転移点に近ず くにつれて長 くな

る criticalslowing-dowr)の傾向を

示 している｡このことは定性的に (2)

のような centralpeak を含む susc-

eptibilityの式がよいことを示 してい

る｡ したが って,われわれのもとめた T

は,実勘 1/2IIc であると考えられる〇･

そこで,この 丁よりもとめたIIcの倍 を

第 1表に挙げてお く｡ このように,超音

波分散の測定から, centralpeakの発

見以来の懸案であ ったその幅,温度依存

性に関する知見を得た.この方蔭は他の

物質にも適用 できるはずであり, central

第 1表 reduced temperature

と緩和時間,cerltralpeak

の幅

e T Ilc

( 10~3) (10~ 9 sec ) (MHz)

5.4 4.1 19

7.5 2.7 30

8.6 1_2 66

1.5.1 0.58 137

peak の幅などをもとめるのに有望である｡

最後に,ここにもとめた幅 の centralpeakの微視的機構, (2) であ らわ され る

susceptibility の式の必然性の検討については,理論家 の協力 をまたなければなら

ない｡ perovskite型の物質における構造相転移 であらわれる central-peak につ い

ての二,三の理論を紹介 してお く｡ Silbergrittり は Coombs-Cowleyが Bのばあ

いで指摘 した phonondensity fluctuatic･n による centralpeak と同様なものが,

C のばあいにも非調和項 を acousticph叩Onの二次, softrnode の二次にとり,

softmodeを self-cor】sistentに扱 うことによって尊びかれることを示 している｡

一方, Schwab18)は非調和項 として softmode の四次の項 にと｡,その うちの二つ

の phononによって phor)on resonance が形成 され, cer)tralpeakは softmode

か ら phor)on resor)anceと softmodeに decay することによって起 こることを示

した. しか し,これ らと全 く別のところに cer)tralpeahの原因 をもとめる考 え方 も

ぁ ｡,9) centralpeakの解明のためには実験の方からも目的のは っき｡した実験がい

ろいろなされなければならないだろう｡
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強磁性体K2CuF4 のキュ リー点近傍 に

おける線型非線型高周波帯磁率の研究

東工大 橋 本 魂 洲

i) K2CuF4 の線型高周波帯磁率の研究

近年,臨界点近傍でのスピン系の動的振舞に関する実験的研究の一つとして,強誘電

体における高周波誘電率の研究が盛んに行われた｡ これ らは,誘電率の周波数依存性の

測定より双極子モーメン トの緩和時間を求め,キュリー点 (T｡)近傍におけるモーメン

トの振舞を実験的に明らかにしようとするものである. これらの研究 では,かなりLの数

の精微な結果が得 られてお り,非常に複雑な機構によると考えられるものを除 くと,分

散は簡単な模型で説明され,特 にそのキュリー点近傍での双極子の動的振舞は, Ising
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