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§1.序

結晶における構造相転移は変位型,秩序無秩序型及び結合型に類別されているol)餐

位型における秩序変数はフォノンであり,体系の相転移は格子の不安定化,すなわち,

特定フォノンモー ドのソフト化を伴 う｡秩序無秩序型では秩序変数はスピンで,スピン

の秩序化としてこの体系の相転移は理解されている｡スピンとフォノンという互いに異

質な変数が結合しているスピン･フォノン結合系での秩序変数は,当然,スピン又はフ

ォノンのいずれかが可能となる｡分極が関与する強誘電相転移に関して言えば,変位型

や秩序無秩序型では秩序変数それ自身が分極であり,各々の体系の強誘電性には秩序変

数間の相互作用,すなわち,それぞれ原子変位聞及び配向間相互作用が本質的に重要で

ある.スピン又はフォノンのいずれか一方が秩序変数,残 りが分極である結合型 (この

場合には間接型と同義 )では,秩序変数間の相互作用の他に,秩序変数と分極との結合

の強さかこの体系の強誘電性に重要になるOこのことtj:小林の間接型強誘電体の現象論2)

によらても明らかである｡

以下においては,スピン変数で記述される体系とフォノン変数で記述される体系とが

結合 (双一次型結合とする)し,一方の体系における秩序化 (不安定化 )が別の体系に

不安定化 (秩序化 )を誘発するスピン･フォノン結合系の力学を統一した形で展開す畠｡

ヤン･テ-ラ転移3)などと関連しているこのスピン･フォノン結合系を記述するに際し

て,ここでは,結合系を形成する各々の体系 (スピン系とフォノン系で,便宜上 "孤立

系〝と呼ぶ )内の固有の相互作用と,孤立系間の結合による相互作用とを正しい形で理

論の中に取 り入れる｡ そうすることによって,スピン･フォノン結合系も,これまでよ

く研究されている変位型や秩序無秩序型と共通な理論的基盤から,統一 した立場で取 り

扱かうことが可能である｡
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§2. フォノンのソフト化とスピンの秩序化

ユ ニ二⊥ 変位型であるフォノン系は減衰調和振動子で表わされ,体系の力学は

p + rpp + n2p- o (1)

●●

で記述される｡Pはフォノン変数,γpとf2はそれぞれフォノンの減衰及び固有振動数を

示す｡秩序変数 (フォノン)間相互作用により,この体系の相転移に際し,Critical

Softening

n2 - A(T-To) (2)

が付随する｡T｡は転移温度である｡

2-2 秩序無秩序型であるスピン系は運動エネルギーが全く関与しないので,ス

ピン変数を0,減衰をroとすると,この体系は

0+ ro 0- 0 (3)

で記述され,秩序変数 (スピン)間相互作用により相転移に際し,CriticalSlowing

down

ro- B (T-To) (4)

を示す｡T｡はスピン秩序化の温度である｡

ヱ 二ヱ 結合系を成す孤立系内の固有の秩序変数間相互作用は(2戊 は(4)で導入でき

る｡フォノン系がソフト化する場合には(2),スピン系が秩序化する場合には(4)となる｡

こうした孤立系内の固有の相互作用と,各々の体系の相転移 との関係を踏まえた上で,

以下,結合系の力学を展開するが,その際,孤立系内の固有の相互作用及び孤立系間の

結合による相互作用が結合系の諸性質にどう影響するかに視点をすえる｡

まず,外場と直接相互作用するのはフォノン系であるとし,スピン系はフォノン系と

の結合を通して間接的に誘電異常に関与するものとする｡そうすると,今考えているス

ピン･フォノン結合系の運動方程式は

｢1

し

+,.P γpp+ 02 p-fO+E●

♂+ γββ- fP
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となるoスピン系を(0,To)で,フォノン系を(P,rp,n)で記述し,孤立系間の

相互作用を示す結合を f,外場をEとしたOこれより応答 x-P/Eは,スピンの緩和時

間で (-1/no)を導入して,

x(a)-(ff- W2 - iwTp -
f2T ､-1

となる｡a)で≪1となる低周波領域では共鳴型であり,基準モー ドの振動数は

2
EY = n2l fT

(6)

(7)

にnormaljzeされる.この式は重大な意味を含んでいる｡すなわち,孤立系が全 く相転

移 しない(孤立系内に秩序変数間相互作用がない )場合でさえ,孤立系同士の結合によ

る相互作用のために,結合系はある有限の温度で相転移 しうることである｡ それは(5)式

からも明らかで,外場がない場合でも,孤立スピン系やフォノン系は fPのように,結合

による分子場を受けるからである｡こb)ように,孤立系間の相互作用は,結合系の相転

移に本質的に重要である｡各々の孤立系内の固有の相互作用が結合系のCriticaldyna-

micsにどのように影響するかは, 次の二つの場合に分けて考える｡

i) フォノンのソフト化

フォノン系の格子の不安定化であるから,2- 1より,n2=A(T-To)となる｡

すなわち,結合系におけるフォノンのソフト化は(2)式を通して理論の中に導入できる｡

そうすると,

x-1Lo)- A (T-Tc)

で,結合系の転移点Tcは

Tc-T.+f>A'o

4
一
.一
く
･
･

ll
L)

(8)

(9)

であるo フォノン系が不安定化する温度がT｡であるから,それより高温で相転移するo

ii)スピンの秩序化

i)とは逆に,スピン系における秩序化がフォノン系に不安定化を誘発する場合である｡

このスピン系の秩序化を理論の中に導入するには,2-2より, γβ-B(T-T｡)と

すればよい｡この場合には,

- 457 -



朴 貴男

x-1 (o)- ff
T-Tc

T-To

で,結合系の転移温度Tcは

Tc-T｡+ fンBff

(10)

(川

となるoスピン系が秩序化する温度T｡より高い温度で相転移 し,i)の場合と同じ型で

与えられる｡tlO日 11)式射 ､林2)が導出した式と一致する｡注目すべきことQj:,x-1及び

Tcが トンネルを考慮 した場合でも全 く同じ表式となるo 実際,この小論の展開をプロ

トン･フォノン結合系に適用 して,そのことを容易に導出することができる｡㊤

§3.スピン･フォノン結合系の力学

考えているスピン･フォノン結合系の力学 を記述する運動方程式は,外場がスピン,

フォノンいずれかと直接相互作用するかに従って,

p+γpp + n2p- E+fO
●● ●

●♂+γββ - fP
p+ γpp 十 ffp- fO

♂+ γββ- fP+ E

し12-a)

(12--b)

となる｡ (12- a)よりxpp(a'),xpo(W), (12-b)よりxoo(a,), xop(CD)が

次のように求まる｡

xpp(W)=
γβ- 1以

△ (α )

f

･xpo(W)=xop(W)二っ汀示,Xoo(W)
2

f212-a1- ia)rp
△ ((d)

△ (W)-(Ef-W2-iwTp)(γO- iwト f2

ここで, 勉 は外場がⅩ変数と直接結合 している時のYの応答を意味するo

__三二j 静的応答 と転移温度

静的応答は(13)でW-0とおいて,
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xpp(o)-1/211, xpo(o)-xop(O)-(I/'o)/211(o),Nee(o)-(砂γG)/Al(o)(15)

Al(o)- ff - f2/,o (16)

となる｡転移点は xl1(o)が零 となる温度,すなわち,△1(o)-o となる温度で与え

られる｡

i)Phomonsoftening: 2-3のi)で示 した如 く,ff- A-(T-To)とすればよい

から,これを用いて,

2
･1(o'-A(T-Tc) , Tc-To･女

故に,この場合,

xpp-](o)-A- Tc),xpo-i(o)-半 (T-Tc),Zoo-1(o)- ro

3日tJE

ii)spinordering : 2- 3のii)から, γO-B(T-To)とすればよいoこれを(16)

に代入 して,

△1(o)-f12
T - To

すなわち,(15)より,

xw-1(o)-i,2ユニkT-To'

2

･｡-T｡+義
KEE

xpo-1'o'-守 (T-Tc),xo;1'o'-B什 TcM ,

となるo静的応答の温度依存性は(18),W)であるが,i)の XoJlとii)のxpp-1は高温では

一定になり, Curie-Weiss則に従 う温度領域は結合の強さ fによって決定される.小林

の qp, 702)は ii)のxpp-1(o), xpo-1(o)に対応する｡

3-2 励起の振動数

スピン･フォノン結合系の normalmdeは(14)の△ (W)-0:

3 2
△(a))-ia)-(γG+γp)W3+iw(il2+γo γp)+E22γO-f -0 (孤

の解で与えられる｡

也)

i)phononsoftening ‥ 02-A什 To)とし, Z--1布 を導入すると,
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(21)式は

Z3+ EZ2+ (t+1-C)Z+ It- 0

とな り, Zは3次方程式の解である｡ここで,

t-(T-Tc)/Tc ;C-T/Tc ;I- ,a/m

題茜円

(23)

であ り, Tcは(17津 与えられるo(22)から, 1つの relaxationモー ドと2つの damp し

た伝播モー ドがあることが分かるo高温 (t≫1)では, 叫=~ iV五年 ,W2,3 =

±JT五百才 であ り,T→ Tc(t=0)のところでは, 3つの根の うち,1つは常に0
となるモ- ドがある｡

ii)spinordering‥ γO - B(T-,T｡)とし, Z - - i意 と置 くと,(21)式は

Z3+ E (t+1-C)Z2+ it-0 遍EE

に書き換 えられるo tとCは(23)と同 じで, Eは E-BTc/n,ただし, Tctj:(191で与

えられるo高温では, wl,2- ±fl, a'3--iEn tであ り, T- Tcの極限で酎 )

と同様,常に 0となるモー ドが存在する｡

上式中の Eや Eは孤立スピン系のスピン反転運動の周波数の,孤立 フォノン周波数に

対す る比率であ り, 1よ り大きいか,小 さいかで,ス ピンの fastrelaxation, slow

relaxationを意味す る｡5)また,Cは結合の強 さを示す量 とも解せ られ,これ らの量が

結合系の動的性質に重大な影響 をもつ｡

上記の△ (α)紘

△(W)-f22γO- f2- (γo+rp)W2- iw [rpγo+ff-wl

と書け,

uT芽.=f22γO-f2
ro+Tp

とお くと,個式は

｢xpp(a)=

′-′
, Il- rpγo+n2- a)2

γβ+ γp

LTo- jw)/ (γo+rp)
a1- iI,)戸

-4601
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i

xpo(a')= rep(a')=

Zoo(a')-

f/(γβ+γ
好 一 a,2- ia,I.～

(ff- a,-
2

ia'Tp )/(γo+rp )

擬スピン･フォノン結合系の力学

(抑

となるo xppは共鳴型とな｡, renomalizeされた振動数 n及びアとなるo Pは一定
′■■′

ではなく, Wに依存する｡ 員の温度依存性は,

i)の場合,

Ef- Al(T-Tc)

であり,

ii)の場合,

託2=f12 T-Tc

廼丑

遷乱

であるoただし,Al- A/(1+γp/γo), Tl- To+rp+rp/Bであるo i)ii)

共にTcで0となるソフ トモー ドが存在するが,特にii)の場合,単独フォノンが Soft

化 しなくても,スピン系の秩序化によって結合系は Softmodeをもつ｡

Il～は rpが無視できる時,I,～-

含 (- T｡), ii)の 場合, ,～ -

3
fi2_ a,

で, Wが′トさいところでは, i)の場合,戸-

となるoすなわち,T- Tcでは, i)

ではI.～- (I/γo)2, 日)ではI,～- (f身 f)2毒,共に異常はなく, fの大きさによって
仇erdampの可能性がある｡

3-3 スピン･フォノン結合系の相関関数G7)式のxの虚数部 x"は

B(T二To)

x鎧 (a,) f2/γ02

W (品2-a,2)2+W2I.～2

I.～i/ro
a' (員2-a,2)2+a,2Il～2

,.JZ

Il

(Ei2- W2)2+ W2戸2

aml

である｡ fluctuation-dissipationtheoremによれば,体系の fluctuation P(a))と

dissipation･x〝(a))とは,
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x& (W)- 喜 (- 百βu) 施 しW)

で関係づけられている(P- 1/kT)o 甲xy(亘‖ま相関函数

甲肝 (a))-Lww<Ⅹい + t)Y(T)>言 iwtdt

であり,ラマン散乱強度などと直接関係する量である｡ βα≪1では,

?xy(W)= 2kT

j嵐(k,60)

x';一･(('d)
也)

過日6

(32)

脚

で,これより,相関函数が求まるo波数表示を導入するに払 甑 (k,W)-2kT

(〟

を省 く｡

で,f2,γO,fなどをf2k, rok, fkとすればよく,簡略のため,これ

(孤 (33は り,ただちに,

ppp(W)- ( k )2 Poe(a)

Ppo(a)=甲op(a')-

P 00(a')-

fl2- a)
2

2kT

P oo(a')

f2

a)2+[γ0--日 [ 1訂]2

鯛

を得るoただし, rp- 0としたo

i)phononsoftening(fl-A(T-T｡))の時,スペク トル 卯ま,(23)式の (, C,

t及び ㌫-W//節 の関数であり,

ill) Spinordering (γO-B(T-To)の場合, E,C,t及び a,～-a,vnの関
数として 甲は計算できる｡

たとえば, 甲押(a')射 )のとき,

(t+1)(1-C)
Ppp∝

(t一課 )2+ ～a,2(t+1-C-62)2 (- 2

ii)のときには

Y'11･α

(t十 1)(1-C)

鍋

(t+1-C)2日77た で 一詳)2+W～2(- 蒜2)2(t+1-C)~2E-2)(36)
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となる｡ ii)の場合は山田5)らによって導出した式と一致し,同様の議論ができる.山田5)

らは(36)のスペクトルを計算して,セントラル ･ピーク句がありうることを示したが,上

の結果から, i)の場合にも同じことが言える｡チタン酸ス トロンチウムなどにみられる

セントラル ･ピークはソフトOモー ドがフォノン密度 fluctuationと結合した結果とし

て解せられている 7)が,上の結果から,その fluctuationがI)ebye型緩和をすることを

示している｡

誘電異常に関して, Cowley㊥らはピェゾ結合の結果として(6)式 と類似の式を求めた

が,上述して来たことから,ピェゾ結晶でなくても,密度 fluctuationなどと結合 して

いて,しかもそれが緩和するなら,ソフト･フォノンの応答は(6)式で表現されることを

示唆している｡

上の議論では02∝T-To,rp-一定,γo∝T-Toとしたo準調和近近 (Quash

harmonicapproximation)では,ff∝T-Toであるがγp∝T,また,roは正確 に

はγo∝工二』 である｡ rpがあまり温度依存が強くない場合,また,To近傍でγoT

を考える場合にはここで用いたので良い｡しかし,ToがTcに比べて極めて小さく,そ

れ故に結合 fが強い場合には γo∝T-Toは,もはやTc近傍では成立しない｡

§4.結 語

変位型と秩序無秩序型における固有の相互作用と各々の体系の相転移との関係をふま

えた上で,スピンoフォノン結合系における力学を,統一的な理論的視点に基づいて記

述して来た｡ここで展開されている方法は,どのような結合型にも適用でき,実際, ト

ンネルするプロトンがフォノンと結合している体系 (強誘電体 KH2Ⅰ'04)にも適用され

ている｡㊥ この方法は特に,一方の体系の臨界現象が結合体系のそれにどのように影響

するかについての知見を容易に得ることを可能にする｡

最後に,強調したいのは,結合型をも含めて,相転移にはそれぞれの体系に固有な相

互作用,すなわち,変位型や秩序無秩序型では秩序変数間相互作用が,また,結合型で

は孤立系内の秩序変数間相互作用 と孤立系間の結合による相互作用が本質的に重要であ

り,とくに,結合型で抹これらを理論の中に正 しい型で導入しなければならず,この意

味で,結合系のCriticaldynamicsも変位型や秩序無秩序型と共通 な理論的基盤から

論じられるべきである｡
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