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摘!要! 中子三轴谱仪是最早被发明$ 同时也是应用最广泛的中子散射谱仪之一& 它利用了单色

器% 样品% 和分析器 " 个转动轴的原理$ 使测量时可以直观地观测倒空间和能量空间的某一个点的

散射性质$ 因此非常适合研究固体中的各种元激发& 简单介绍了三轴谱仪的基本原理$ 然后给出一

些三轴谱仪应用的例子& 在这些例子中$ 既包括弹性散射也包括非弹性散射$ 例如铜单晶中的声子

谱$ 非常规超导体中的磁共振峰$ >UDS

A
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中的晶格场$ 以及单层锰氧化合物 >U

& 8T
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中

的漫散射&

关键词! 中子散射# 三轴谱仪# 声子谱# 自旋涨落
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!前!言

在凝聚态物理学中$ 人们所感兴趣的性质通常发生在

约 &#

8&#

]大小的空间尺度上$ 能量尺度约在 #5& ]M2到

&## ]M2之间& 中子三轴谱仪所能够测量的范围正好和这

些范围重叠$ 因此它一被发明出来$ 就在凝聚态物理学

和材料科学中发挥出越来越重要的作用& 正由于它的重

要性$ 其发明者加拿大科学家 :MUTU6]:U3Z\V3?SM获得

了 &;;A 年的诺贝尔物理学奖&

由于中子三轴谱仪在物理和材料科学中的广泛应

用$ 目前在各个主要的中子散射反应堆上都搭建有三轴

谱仪& 表 & 列出了一些主要的中子散射反应堆所拥有的

三轴谱仪数量& 可以看出$ 它们都分布在发达国家& 我

国早期在中国原子能科学研究院曾经搭建过一台三轴谱

仪$ 但是由于老反应堆的退役$ 目前已经没有可以运行

的反应堆& 令人兴奋的是$ 在中国原子能院刚刚建设完

成的中国先进研究堆上正在搭建 % 台热中子三轴谱仪&

因此可以预期我国在这方面的研究将迅速跟上发达国家

的脚步& 需要指出的是$ 研究物质的元激发并不仅仅只

有通过三轴谱仪才能完成& 目前国外已经发展成熟的散

裂中子源更适合研究大范围倒空间和能量空间的元激

发& 而在国内$ 我们必须等待广东东莞的 /.1. 散裂源

尽快建立$ 以便更加完善我国中子散射方面的相关

设备&

本文将首先简单介绍三轴谱仪的基本原理& 在最

近发表于-物理.杂志上的一篇文章里$ 我们给出了更

详细的介绍$ 有兴趣的读者可以参见该篇文章 (&)

& 然
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后将讨论它在研究几个重要的材料体系的各种性质中

所做出的贡献$ 包括声子% 磁共振峰% 晶格场以及磁

结构&

表 &!全球三轴谱仪拥有量列表
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!三轴谱仪介绍

中子散射和其他散射手段一样$ 遵循着基本的能量

守恒与动量守恒公式&
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其中中子的波矢 ,的大小为 %
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长& 中子的能量$g
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为中子的质量& 下标

=和R分别代表着入射和出射!最终"中子& 中子传递给

样品的动量和能量分别是
*

O和
*)

& 在 ,
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时$ 该公

式就退化为著名的布拉格定律$ 即
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中子三轴谱仪的原理如图 & 所示& 所谓的三轴指的

是单色仪% 样品和分析仪& 从中子源发射出的中子经过

减速后$ 其波长是连续分布的!符合玻尔兹曼分布"&

为了测量样品中!O$

)

"的性质$ 我们需要选定入射和

出射中子的波矢!能量"& 单色仪和分析仪就是利用了

布拉格定律$ 通过调整单晶!通常为热解石墨% 铜% 硅

或锗等"和中子束的夹角$ 来选择出某一波长!波矢"的

中子$ 从而达到在测量某一点时固定 ,

=

$ ,

R

的作用& 而

样品某一晶轴相对于入射% 出射中子的角度也可以通过

旋转样品来达到$ 从而获得倒空间的某一个O值& 可以

看出$ 三轴谱仪简单直接地给出了我们想要测量的!O$

)

"的性质& 读者如果想对现代三轴谱仪的发展有更多

的了解$ 可以参考文献(%)&

图 &!三轴谱仪示意图!中子源产生的连续波长的中子经过单色仪

单色后$ 变成一束固定波长!能量"的中子照射在样品上$

在和样品内的各种元激发相互作用后$ 通过调整分析仪$

就可以选择出我们需要测量的激发能量谱"
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=B S6]̂4M@)VM3?TZ3]=BFYM6]=SSM4MZTML Y7TVM6B647fMU6BL

R=B6447V=TTVMLMTMZT3U
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!三轴谱仪的应用

三轴谱仪的广泛应用可以从图 % 的示意图中看出

来& 它涵盖了凝聚态物理中大部分重要的研究领域$ 同

时也包含了其他领域的一些应用& 需要指出的是$ 尽管

有些领域位于在图 % 中所列的三轴谱仪应用之外$ 但是

在能量和动量合适的情况下$ 它们仍然可以被三轴谱仪

所测量& 接下来$ 我们将对三轴谱仪几种典型的应用给

出简单的介绍&

#

5

!

!铜单晶的晶格振动

晶格振动是三轴谱仪较早的应用领域之一& 中子不

携带电荷$ 和原子核存在着非常短程的相互作用!约

&#

8&$

]"$ 因此非常适合测量晶格的各种振动模式$ 这

里我们以铜为例& 铜单晶具有简单的面心立方!RZZ"结

构$ 空间群为M2"2& 由于每个原始单胞中只有一个铜

原子$ 因此它的晶格振动只有 " 种模式$ 非常容易被测

量& 图 " 给出了测量结果(")

& 可以看到$ 其声子谱在各

个方向都被完整的扫描出$ 并与理论计算的结果吻合得

很好& 实际上$ 由于铜声子谱的简单性$ 以及很容易获

得大块的高质量单晶$ 铜已经被作为校准% 测试三轴谱

仪的标准样品之一&

#

5

"

!非常规超导体中的磁%共振峰&

由于中子内部的夸克和胶子结构$ 具有一个大小为

&5;&"

&

1的磁矩& 该磁矩会和固体中的未成对电子自

旋相互作用$ 从而使中子散射成为探测磁激发的独一无

$"



中国材料进展 第 "# 卷

二的手段& 它在研究传统的自旋波方面给出了很多重要

的结果& 在这里$ 我们则将目光转向当前凝聚态物理中

研究的热点之一$ 即非常规超导体中的自旋涨落$ 尤其

是所谓磁*共振峰+的现象&

图 %!非弹性中子散射在能量和动量转移空间里应用示例!其中灰色区域表示在该处纵轴方向被人为扩展$ 梯形的实线表示三轴谱仪

能够应用的区域"

i=F@%!26U=3?S6̂^4=Z6T=3BS3R=BM46ST=ZBM?TU3B SZ6TTMU=BF=B TMU]S3RMBMUF76BL ]3]MBT?]TU6BSRMU@)VMSV6LML 6UM6Z3UUMŜ3BLST36B MĜ6BLML

Z?T=B TVMMBMUF7SZ64M@)VMUMF=3B =BS=LMTVMTU6̂Mf3=L64Y3G=STVM6̂^U3G=]6TMU6BFM̂U3YML Y7)(.@)VMR=F?UM=SZ=TML RU3]i=F@&5A =B +MR

图 "!铜单晶在室温下的声子谱& 横坐标标明了测量所沿着的方

向$ 而纵坐标的单位 & )0fgA5&" ]M2

i=F@"!>V3B3B ŜMZTU?]3RTVM/? S=BF4MZU7ST646TU33]TM]̂MU6T?UM@

)VM6YSZ=SS66BL 3UL=B6TMUM̂UMSMBTTVML=UMZT=3BSTV6TTVM]M6S[

?UM]MBTS_MUMT6\MB 6BL TVMMBMUF7_=TV ?B=T3R& )0fg

A5&" ]M2

!!所谓非常规超导体$ 指的是与传统超导体在超导机

理上不同的一些超导体& 在传统超导体里!通常为元素

或二元超导体"$ 其超导电性来源于 % 个电子由于电声

相互作用而相互吸引$ 从而形成了所谓的*库柏对+$

这将导致费米面附近打开 & 个或多个能隙$ 从而使该电

子对在与缺陷% 晶格等碰撞时$ 不会产生能量损失$ 也

就不存在电阻了&

然而从上世纪 <# 年代末开始$ 人们陆续发现了一

些重费米子超导体!其名称来源于该系统的电子有效质

量在低温下比裸电子质量大 &## 倍以上"& 这些重费米

子超导体存在着很强的局域磁矩$ 这和传统超导体理论

相违背$ 因为磁杂质倾向于破坏库柏对形成& 不过$ 由

于该体系的超导温度低$ 样品制备和测量困难$ 因此并

未引起足够的重视& 到了 &;b< 年$ 铜氧化合物超导体

的发现彻底颠覆了人们对超导电性的认识$ 其最高临界

9"
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温度B

Z

超过了 &A# X& 在 %##b 年掀起的铁基超导体热

潮$ 在带给我们更多疑问的同时$ 也为我们进一步理解

非常规超导体提供了另一有价值的体系& 这 " 个体系在

很多性质上有着较大的区别$ 但是它们都存在着一个共

性' 超导发生在反铁磁!或铁磁"不稳定的区域$ 即超

导通常是通过破坏长程的磁结构之后获得的& 这意味着

自旋涨落在这 " 个体系中都起到了很重要的作用& 而在

" 个体系中都发现的磁共振峰现象验证了这一点&

共振峰的现象首先在铜氧化合物超导体j:6

%

/?

"

D

95;%

(A)

!j:/D"中发现& 测量表明$ j:/D的长程反铁磁序在

引入载流后消失$ 而超导电性随之出现$ 但是系统并未

进入传统的顺磁状态$ 而是仍然表现出很强的短程反铁

磁关联& 尤其是在 A# ]M2的地方$ 存在着一个很强的

!!

反铁磁关联峰$ 如图 A6所示($)

& 其强度随着温度上升

而下降$ 并在B

Z

处出现拐点$ 非常像是超导序参量!图

AY"

(9)

& 该共振峰在其他铜氧化合物超导体中也陆续被

发现$ 其和超导电性的密切关系也通过掺杂% 施加磁

场% 添加杂质等各种手段得以验证& 之后$ 在重费米子

超导体/M/3,B

$

中也发现了共振峰的存在(<)

& 因此$ 在

人们意识到新发现的铁基超导体的母体也是反铁磁的时

候$ 立刻就展开了对其超导态的自旋动力学的研究$ 果

然很快也在其中发现了磁共振峰的存在(b)

& 实际上$ 如

果我们把所有这些已经发现磁共振峰的共振峰能量与B

Z

画在一起$ 可以发现它们都基本上处于同一条直线上$

如图 AZ所示& 这暗示着$ 这 " 个体系中的超导电性很

可能都和反铁磁自旋关联存在着直接的关系&

图 A!!6" j:/D中的共振峰$ 该峰通过 && X!低于B

Z

"和 &## X!高于B

Z

"之间的差获得# !Y" 通过共振峰强度计算出的平均平方磁矩与温

度的关系# !Z" 铜氧化合物超导体% 铁基超导体与重费米子超导体三个体系中发现的共振峰能量与B

Z

之间呈线性关系

i=F@A!!6" '6FBMT=ZUMS3B6BZM=B j:/D$ _V=ZV =S3YT6=BML Y7TVML=RRMUMBZM3RTVML6T6YMT_MMB && X! lB

Z

" 6BL &## X! oB

Z

"$ !Y" )VM

TM]̂MU6T?UMLM̂MBLMBZM3Rl]

%

oZ64Z?46TML RU3]TVMUMS3B6BZM=BTMBS=T7$ !Z" )VM4=BM6UUM46T=3BSV=̂ YMT_MMB TVMUMS3B6BZMMBMUF7

6BL B

Z

=B TVUMMS7STM]S' Z3̂^MU3G=LMS?^MUZ3BL?ZT3US$ iM[Y6SML S?^MUZ3BL?ZT3US6BL VM6W7RMU]=3B S?^MUZ3BL?ZT3US
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!填充方钴矿结构
,(3+

$

4+

!"

中的晶格场

前面已经介绍过$ 尽管通常来说晶格场的能量高于

&## ]M2$ 因此不适合三轴谱仪来探测$ 但是在某些情

况下$ 尤其是稀土元素离子的晶格场往往比较低$ 从而

可以被三轴谱仪所测量& 尤其是在研究详细的温度% 磁

场依赖关系时$ 它更具有优势&

这里我们将要介绍的是填充方钴矿结构 >UDS

A

(S

&%

的晶格场& 它属于 >UB

A

V

&%

体系$ 其中 B是过渡金属元

素iM$ +?或DS$ 而V是磷属元素>$ (S或 .Y& 尽管这

些元素在化学性质上非常接近$ 但是其化合物的性质却

可能完全不同$ 例如呈现出小能隙绝缘性% 常规超导电

性% 非常规超导电性以及磁有序等各种不同的基态& 这

其中$ >U

" n的 AR电子所处的晶格场往往起到关键的作

用& 在研究 >UDS

A

(S

&%

这种材料中$ 三轴谱仪可以帮助

我们确定>U

" n晶格场的基态和激发态$ 从而进一步了解

相似元素为什么会导致迥然不同的性质&

利用冷中子三轴谱仪$ 可以发现在很低温度下

!#5"% X"存在着 #5A ]M2的晶格场$ 该晶格场随着温度

的增加而降低并变宽(;)

& 通过结合高能部分的测量$ 可

以通过理论结算来猜测出$ >UDS

A

(S

&%

的基态应该是

<"



中国材料进展 第 "# 卷

4

A

!%"三重态& 如果是这样的话$ 那么磁场应该会导致塞

曼劈裂$ 即该三重态分裂成 " 个能级& 图 $ 的结果符合

这一预言$ 因此合理地解释了该体系中的基态性质&

CDEF单层锰氧化物 7%

GH!

0&

GI!

J4K

E

中的漫散射'''

弹性测量

上面介绍的三轴谱仪应用都属于非弹性测量& 实际

上$ 三轴谱仪在弹性测量方面同样可以大显身手& 由于其

中子束流强度高$ 具有很大的灵活性$ 而且在K空间上可

以很容易区分方向$ 因此在研究局域的弹性性质$ 包括布

拉格峰% 漫散射等$ 都具有粉末衍射所无法达到的功能&

这里我们将要介绍的是单层锰氧化物 >U

& 8T

/6

& nT

'BD

A

(&#)

& 锰氧化物中的庞磁阻材料一直是凝聚态物理研

究的重点& 和很多强关联体系一样$ 锰氧化物的基态随着

元素掺杂的不同可以表现出非常大的差异& 在钙钛矿结构

+

& 8T

/6

T

'BD

"

和单层锰氧化物9

& 8T

/6

& nT

'BD

A

中!9为稀土

元素"$ 'B离子的轨道和自旋在 Tg#5$ 时出现长程序$

形成棋盘式花样的公度反铁磁/*结构& 利用三轴谱仪对

>U

& 8T

/6

& nT

'BD

A

的研究表明$ 当 T从 #5$ 处减小时$ 在

'B

" n的公度的反铁磁峰之外会出现一个非公度的反铁磁

峰$ 如图 96dZ所示& 该非公度峰呈现出漫散射的特点$

!!

图 $!>UDS

A

(S

&%

中低能晶格场的磁场依赖关系& 随着磁场增加$

零场下位于 #5A ]M2的晶格场逐渐上移$ 其位置变化符合

三重态劈裂的预言

i=F@$ ! i=M4L LM̂MBLMBZM3RTVM43_[MBMUF7ZU7ST64R=M4L =B

>UDS

A

(S

&%

@H=TV =BZUM6S=BFR=M4L$ TVMZU7ST64R=M4L 6T#5A

]M26TfMU3R=M4L FU6L?6447=BZUM6SMS$ _V=ZV =SZ3BS=STMBT

_=TV TVM̂ UML=ZT=3B 3RCMM]6B Ŝ4=TT=BF3R6TU=̂4MT@

图 9!>U

& 8T

/6

& nT

'BD

A

中的磁漫散射& !6" d!Z" 'B

" n处自旋的低温磁散射!在偏离Tg#@$时$ 非公度峰逐渐增加$ 与Tg#5$时的公

度峰共存"$ !L" d!R" 'B

A n处自旋的低温磁散射

i=F@9!'6FBMT=ZL=RR?S=WMSZ6TTMU=BF=B >U

& 8T

/6

& nT

'BD

A

@!6" d!Z" 6UMTVM43_[TM]̂MU6T?UM]6FBMT=ZSZ6TTMU=BF6T'B

" n

^3S=T=3B@)VM=BZ3][

]MBS?U6TM̂M6\S=BZUM6SM_=TV TVMLMW=6T=3B RU3]Tg#5$ 6BL Z3MG=ST_=TV TVMZ3]]MBS?U6TM̂M6\ 6TTg#5$@!L" d!R" 6UMTVM43_[TM]̂MU[

6T?UM]6FBMT=ZSZ6TTMU=BF6T'B

A n

^3S=T=3B@

b"
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其半高宽很大$ 对应的相干长度很短& 相应的$ 'B

A n自

旋的反铁磁峰附近也出现漫散射$ 如图 9L dR所示& 这个

结果表明$ 电子掺杂会导致非均匀的电子自组织$ 公度的

反铁磁区域被具有短程反铁磁关联的富足电子畴所分割&

这个结果与钙钛矿结构的 >U

& 8T

/6

T

'BD

"

中的情况截然不

同$ 后者是没有非公度反铁磁峰的存在的&

$

!总!结

通过上述的介绍$ 我们可以看到$ 三轴谱仪可以灵活

应用在非弹性中子散射和弹性中子散射的测量上& 它在研

究凝聚态物理和材料科学中的很多性质$ 尤其是磁性质中

起到非常重要而不可替代的作用& 值得提到的是$ 物理所

与中国先进研究堆合作$ 正在搭建一台热中子三轴谱仪$

预计将在大约 %年半后对普通用户开放$ 届时欢迎国内外

学者和我们联系$ 进行相关方面的测量&
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科学家制造出新型单分子磁体

据美国物理学家组织网 A 月 %% 日报道$ 英国诺丁汉大学的一个研究小组制备出了一种新化合物$ 可大幅提高

计算机的数据存储能力& 相关论文发表在最新一期-自然/化学.杂志上&

这种新化合物的分子包含两个铀原子$ 会在低温下保持磁性$ 具有这种特性的分子也被称为单分子磁体

!.''"& 制备出这种新化合物的诺丁汉大学史蒂夫/利德尔博士称$ 单分子磁体在信息存储技术上有极大应用潜

力$ 能将目前计算机的存储能力提高成百上千倍& 通过这种技术将有可能把需要若干个大容量硬盘才能存储下的数

据装入一个小薄片中&

据了解$ 计算机硬盘都是由磁性材料制成的$ 数据的存储和读取都与此相关& 硬盘的存储能力与磁体的大小有

直接关系& 对于普通金属来说$ 其磁性是一种以整体形式表现出来的平均效应# 而单分子磁体中的每一个分子都可

以被看作是一个超小的磁体$ 都可以用来存储信息& 与常规磁体相比$ 单分子磁体显然小得多$ 这就意味着通过这

种磁体制成的存储设备具有更强的数据存储能力& 因此$ 单分子磁体的研发具有显著的商业和产业价值&

利德尔的研究小组是通过甲苯分子将这两个铀原子键合在一起$ 并使其表现出单分子磁体特性的& 利德尔称$

这项工作为获取具有单分子磁体特性的材料指明了一条新路$ 同时它也为人们对铀的认识提供了一个新的角度$ 由

其实现的高性能计算技术$ 在量子信息处理和自旋电子学研究领域都有广泛的应用价值&

利德尔称$ 虽然这项研究使用的主要是放射性较小的贫化铀$ 但铀的固有特性仍使其面临不少问题$ 下一步研

究人员将会把镧系金属考虑在内& 相对于铀$ 镧更易于控制$ 或许是更适合的单分子磁体制备材料& 此外$ 单分子

磁体的奇异磁性只有在低温下才能表现出来$ 如何能让它们在室温下工作仍是一个需要攻克的难题&

"来源# 中国化工信息网$
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