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軌道秩序系YTi03と軌道液体系LaTi03の軌道波
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軌道の自由度が電荷及びスピンの自由度と共に物性に重要な働きをしていることが最近の研究

で明らかになってきた｡軌道が配列することによる強磁性の出現が古くから理論的に研究されて

きたが､実際に軌道の秩序が実験的に確かになったのは最近である｡また､軌道の励起状態が波

として伝播する事も古くから理論的に研究されてきたが､実験方法がなく ｢隠れた自由度｣とさ

れてきた｡最近ラマン散乱でLaMn03の軌道波が報告されたが川､軌道波かフォノンかで議論

になっている【2,3】｡本研究室ではTi3十が1つの3d電子をもち3重縮退のt2g軌道の1つを占め

る簡単な構造をとることに注目し,YTi03とLaTi03の10から7000cm~1の広エネルギー ･ラマ

ン散乱により軌道波を研究した｡これらの結晶はCdFeO3-型の変形ベロブスカイ ト構造をとり､

T3十からLa3十までイオン半径の増大と共にTiO6八面体の回転角は減少し､Ti-0のヤンテラー

歪みは減少する｡また､磁性はYTi03の(Tc-30K)強磁性からLaTi03の(TN-130K)a-type

反強磁性になる.単位胞に4つのTi3+イオンがあるので､各位置でxy,yz,zx3つの自由度を考

慮するとt2gの軌道波のモー ドは3Ag+3Blg+3B2g+3B3gになる｡

図1は軌道秩序系YTi03のラマンスペクトルを示したもので､ラマン散乱配置 a(bc)aは入射

光､散乱光の波数ベクトルの方向はそれぞれa,-a､電場ベクトル方向は､b,Cであることを示す.

それぞれの対称性のスペクトルにおいて3つの軌道波のモー ドが観測された｡そのエネルギーは

Agモー ドでは470,1880,2440cm-1,β1gモードでは820,1930,5200cm-1,β2gモー ドでは680,

1770,3580cm-1,β3gモー ドでは830,1980,5220cm~1であるoそのエネルギーは非常に大きく､

最も高いエネルギーは5000cm~1(0.6eV)に達している｡また､エネルギーの幅も非常に広く､

1000cm~1から3000cm~1(0.4eV)に達している｡この幅が広いことは軌道波の緩和時間が短い

ことを示唆している｡また､Agモー ドの一番低エネルギーのピークは500cm-1付近で,12g軌道

の結晶場分裂と同程度の大きさになっている｡さらにβ2gモー ドの2000cm~1付近と3500cm~1

付近のピークは入射光と散乱光の偏光方向を逆にしたとき､異なる散乱強度を持っており､スピ

ン系との相互作用により､時間反転対称性が破られていると考えられる｡

図2は軌道液体系LaTi03のラマンスペクトルを示したのもで,YTi03のスペクトルに非常に似

ている｡ラマン散乱では短距離相関を測定するので､軌道液体状態になって長距離秩序がなくなっ

ても､短距離秩序が残っていることを示唆している｡両者を比較するとLaTi03の方がピークの

幅が大きく揺らぎが大きいことが分かる｡また､各モー ドの一番低エネルギーのピークはLaTi03

では0cm-1に近づき､結晶場分裂のエネルギーがほとんどなくなっていることと関係している｡
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｢軌道自由度を持つ強相関電子系の理論の進展｣
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図 1:YTi03の5Kでのラマンスペクトル
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図 2:LaTi03の5Kでのラマンスペクトル

また82gモー ドは､YTi03では3500cm-1にあったピークがLaTi03では5300cm-1付近にシ

フトしている｡さらにβ2gモー ドの時間反転対称性はLaTi03で完全に回復している｡
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