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1.1 はじめに

物質に光が入射するとき，内部が光学的に完全に均一な場合には光は影響を受けずに物

質を透過する有限温度にある物質は必ず内部に屈折率の不均ーさ ーゆらぎー を持つ。

熱平衡状態にある物質でも各点における密度や温度のわずかなゆらぎを介して物質中に屈

折率の不均ーを作り出す この屈折率の不均ーさによって光は全方向に散乱される この

とき散乱光はゆらぎによって変調をうけ，入射光と異なった周波数スペクトルを持つ こ

の散乱光のスペクトルから物質内部のゆらぎに関する情報が得られる.ブリュアン散乱は，

このゆらぎの中でも音波モードとして伝搬するサーマルフォノンによって散乱されたもの

をいう フォノン・スペク卜ロスコピーとは，物質問有のゆらぎ ダイナ ミクスーを光の

散乱現象を利用して取り出す方法である
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1.2 研究の目的

これまで音波測定から様々な現象のダイナミクスを知る分野として音波物性があった川

音波物性では知りたい現象のサイズや速さによって共鳴法，パルス法といった，様々な測

定法を使い各周波数における物質の応答を音速(5iii性率)，吸収(粘性)とし、った形で取り出し

ている これらの測定法のほとんどは「音放を励娠しその応答を調べる」方法である

ブリュアン散乱法はこれらの測定法のなかで，高周波側を調べる方法である 音波の周

波数がGHzになると音波の減衰が大きく，また励起すること自体も難しくなってくるため

物質中に存在するサーマルフォノンによる光の散乱現象を利用して測定を行う このブリ

ュアン散乱法は周波数分解能が悪{絶対精度も低いなど測定精度が他の方法に比べて劣っ

ていたため「音波の励起を必要としなし、Jといった利点を有しているにも関わらず，汎用

の音波物性測定装置とはなっていなかった

近年になって光ビート分光法を利用したブリュアン散乱測定装世が開発され，ブリュア

ン散乱測定の分解能.精度を飛躍的に向上させた 3)

本研究ではこの光ビート分光法によるブリュアン散乱測定法を改良し，より広い周波数

域を測定することのできるフォノン・スペクトロスコピー技術の開発と，このフォノン ・

スペクトロスコピーによりサーマルフォノンでしか見ることのできない現象の観察を目的

とする
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図1.1 音波物性測定手法の有効周波数領域と絶対精度 1)

3 



4 

1.3 論文の構成

第一章序論

-研究の目的と光散乱の一般論について述べる

第二章 光ビート分光ブリュアン散乱測定装置の改良

-光ビート分光法を用いたブリュアン散乱測定装置の改良を行い これまで 1GHz 

であった帯域を 1.8GHzまでの高周波化と高感度化に成功し，分解能の高い固体

の測定に成功したことについて述べる

第三章 熱的非平衡系のブリュアン散乱

-熱流中での非対称なサーマルフォノン伝搬によって生じる非対称ブリュアンスペ

クトルの実験的検証を行った結果について述べる

第四章熱フォノン共鳴

・サブミリサイズの微小領域における高分解能ブリュアン散乱測定から，キャビテ

ィの中に閉じこめられたサーマルフォノンの共鳴現象を発見した この現象が散

乱角が小さな領域における新しい波数決定法となることを示す

第五章結論

本研究において得られた結果についてまとめる
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1.4 光散乱の一般論 4)

非磁性，非伝導性，非吸収性で平均の誘電率がε。の媒質を考える

直線偏光かっ単色の平面波が媒質中に入射したとき，その位置 r，時哀しにおける入射光

の電場を，

Ei(r，/) = n，Eoexpi(Ki .r-ω，1) )
 
-1
 
(
 

とおく Eo， ni' Ki'ωgはそれぞれ入射光の電場の振幅，偏光方向の単位ベクトル， i;波数

ベクトル，角周波数である このとき媒質内部の局所的な誘定率テンソルを

e(r，/) =ε。1+ゐ(r，/) (1.2) 

とおく このとき&0は媒質の平均の誘電率，1は2階の単位テンソル，ゐ(r，/)はその誘，1i.

率のゆらぎを表すテンソルである このようにローカルな誘定率のゆらぎを持つ媒体によ

って散乱された光を，散乱体積yより十分な距離はなれた点Rで観測する 散乱光の偏光

面の方向ベクトルを n"波数ベクトルK，とする 散乱光の電場は.

Es(RJ)=-EL叫 (iK，R)I，!i'r叩 (k.r-iw，t)[II，.[K，x[K， x(ゐ(r，I).II'))ll4πRc
o 
.， ， 'Jv 

(1.3) 

ここで，添字 Vは散乱体積 Vについての積分を表す ここで， k=Ki-K，である

散乱光の波数と入射光の波数の差は無視できるとして， IKil"'IK，1より，波数と散乱角θ

には次の関係があることがわかる

k
2 
=IKi一K，12= Ki

2 
+ K，2 -2Ki. K， 

=2K.2+2K 2cosB=4K.2sin2!!_ 
2 

(1.4) 

θ4Jl)! • B 
k=2|kshin =- SIn-

2 λ2  
(1.5) 
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ここでnは妓質の屈折率，式(1.5)はブラッグ条件を示している

Es 

E; 

図1.2 光散乱の概念図

さらに誘電率のゆらぎゐの空間フーリエ変換

ぬ(k，←fvd3rαp(ik.r)ゐ(り) (1.6) 

を導入すると， 散乱光の電場E，は，

ι (伏仇卯R凡わ，1中 走式;ごププバ列州α叫吋哨州X勾叫叫p[昨市帆山[iド附Iべ帆仰(民仰ζK，R ωω削川叫州fけ叶州巾伽)リ巾卵)j{n，仇{伊{n，叱，[K民わ川，x 

と表せる 入射光および散乱光の偏光方向における誘電率のゆらぎを

a，，(k，/)三 n，.a(k，/).niとおくと，上式は簡単になり.

-K.
2
E 

久(わ)=誠 二fαp[i(削叫)]a，，(k，/) (1.8) 

これより散乱光電場E，の時間相関関数は

(ιM  

ディテクタに入る散乱光のパワ スペクトルは(ni，Kj，叫)→ (n"K"w，)として，
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LK: 1円 ，-

I~(k，ω "R)= ーよ守一一 1 _dt(ぬ (k，O)&~ (k，t)) expi(叫一叫)t
167l"2 R2 G~ 2π4、 /

(1.10) 

ここで10・IEol'であり，偽は散乱光の角周波数である よって散乱光強度は波長の4乗に

逆比例し，散乱体積からの距離の自乗に逆比例する また散乱光の周波数シフト

ω=ω』ーωsに依存する

ここでん(k，ω，R)は誘電率のゆらき'のパワースペクトル

1;(い)=ょにdte-i"(&:(九帆 (k，t)) )
 
1
 
1
 
1
 
(
 

に比例する またここで波数kにおける散乱光の全強度は，誘電率のゆらぎの自己相関

ι(k，t) = (伝(k，O)九 (k，t)) (J.12) 

の積分

ι(k)= nωι(k，ω) = f_~t o(t)(κ(k，O)九 (k，t)) (1.13) 

であり，散乱光の積分強度は誘電率の自乗平均

I;(k) = (IÓÈ~(k)1 (1.14) 

を与える

1.5 流体力学的モードによるスペク卜ル 5-7)

局所的な誘定率のゆらぎを密度，及び温度のゆらき，o(Po'!o)を用いて，

&(r，t) =ε(r，t) -o(Po，To)とする このとき一次近似で，

ぬ(r，刊記休t)+(2mr，t) (1.15) 



日

と表せる このとき右辺第2項は，一般の液体では非常に小さいため散乱光強度は

ζ(kω) = (Il 吋
で表すことができる このときS(k，ω)は動的構造因子と呼ばれ，式(1.11)から

仇 ω)=去にdt吋 tω1)(5州)ゐ(k，t))
つまり，散乱光強度は密度ゆらぎδバk，t)の自己相関関数のフーリエ変換である

またここで散乱光の積分強度を表す静的構造因子は，

仇 ω)= (1め(k)1

であり，密度ゆらぎの2乗平均を表す この静的構造因子は熱力学的に

S(k) = Vp2kBTXT 

(1.16) 

(1.17) 

(1.18) 

(1.19) 

で表される ここで V:散乱体積.ks・ホ‘ノレツマン定数.T媒質の温度.bは等温圧縮率で，

XT = 1/ρ[φ/グ lTである これからの計算の使宜のため，次式で表されるスペクトル密

皮肉数を導入する

σ(k，ω) = S(k，ω) / S(k) 

これから流体力学の基礎方程式である 3つの式から密度 密度相関関数を求める

連続の式

生+Po'¥1ν=0δt . U 

速[jlJfJ:保存(Navier-Stokes)

OV _ C; ~ _ _ C;;spo ~~ (4 _ ~ì 
Poー +..:.!!_'¥1p，+ -uーc2_'¥1T，ートヮ+s-I'¥1('¥1-V)=O
θt y .， y '¥3ノ

エネルギ一保存

PoC， o~T， _立-=:]_笠 λ'¥12T， = 0 
U ， ot s ot ‘ 

(1.20) 

(1.21) 

(1.22) 

(1.23) 
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式の中で，密度はP=Po+OP'温度はT=九+δTで表され.添え字Oは平衡状態の値を.

また5は平衡値からのゆらぎを表す.またηはずり粘性， cは体積粘性，入は熱伝導率， s 

は熱膨張率， Coは低周波極限における音速をそれぞれ表す。 y=Cp/Cvは比熱比である.

これらの式に対してフーリエ ラプラス変換しE監理すると

一
(5ρ(k，s)op(k，め)

(k，s) = ~ 今 、
(Iop(k ，0)1") 

s2+(α +b)ks+abk4 +Co(1-1/y)k
2 

S3 + (a +b)k'S2(COk' +αbk')s + ac~k' / y 

が得られる ただし.

b =(~ベ/Po 
とおいた

(J.24) 

(1.25) 

これから部分分数分解を行い逆ラプラス変換を施す。式(1.24)の分母は熱伝導と音波

のモードの結合が非常に弱いとき次のように近似できる。

D(s) = (s+λk2 / pCp)(S2 + 2beS + C~e) (1.26) 

よって， σ(k，s)を

σ吋仙仰(μ仏h川kムり川，s)吟←刊叫)ド沖=イ十(卜173)Lい什川(ι
=(寸s+()J)/PoCp) +(去)(tt+主主)

(1.27) 

と分解できる ここでf=bk'， ω8= (c~e -bk
4
)
】12とした S=1ωとおきスペクトル密

度関数は
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( . 1 i 2(λk2 / pι)  d r 「
σ(k，ω)=Il--lp+ー{

~. y}a;2+(J.k2/pι)2 Y lr2+(ω一ω.)2 了2+(ω+ωH)2 
rωωrω+ωI  
一一一" +ー一" . > 
ω. r' +(ω一ω.)'ω.f' +(ω+ω.)' J 

(128) 

この式の第 l項はレーリ一成分で拡散のモードを表し散乱光は入射光と同ーの周波数をも

つ第2項はブリュアン成分でありω8だけ周波数シフトしている ブリュアン成分は単純

なローレンツ曲線で表されるのでなく， ω8に対して対称な成分と非対称な成分との和にな

るが，吸収了が小さい場合には，非対称成分の寄与は小さく.実際の担Ij定ではピーク周波

数から音速が，幅から音波吸収に関する情報が得られる

そのスペクトルの紙略図を，図1.3に示した 散乱光のスペク卜ルには，入射光の周波

数ωaを中心として周波数がずれないレイリー成分，及ひ':tω8だけ周波数のシフトしたブリ

ュアン成分がある ここでは，レイリ一成分の帽を説明のため広く描いてあるが，実際の

スペクトルでは.ほとんと見えないほど細し、

R

U

L

V

 

ω
いい

+

ク
同

対

仇
門

川
の

B
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1.6 ブリュアン散乱測定装置

前節で述べたような散乱光のスペクトルを測定するためには，散乱光を分光する必要が

ある 有機液体のブリュアン散乱で1;1:，周波数シフトが 108Hz程度の場合，ピークの隠は

105 Hz程度のことが多く ，光の周波数500THzに比べて非常に小さい このため非常に

高い周波数分解能が必要とされる このような小さな周波数変化の測定は回折絡子なとの

分光恭では不可能であり，これまでもっとも一般的にブリュアン散乱に用いられている分

光器は Fabry-Perot分光器(FPI)である これは2枚の鏡を対向させておき，光学的な共振

器を作ることによって特定周波数の光のみが透過できるようにしたものである 共振器中

の光路長をわずかに変化させることによって通過できる光の周波数を変化させることで帰

引を行う 光路長を変化させるために共鳴器内部の温度や密度を変化させて屈折率をわず

かに変える方法と， ピエゾスタックによって共鳴器の長さを変化させる方法がある

ブリュアン散乱を測定する上で重姿となる共振器の分解能は，フィネス(finess)と呼ばれ

る次の量で表される 2)

F="::.i旦
I'.v 

(1.29) 

ここでー図 1.4に示すようにI'.vは，透過域の全半値幅であり，vroはフリースペクトラル

レンジ(仕cespectral rangc)あるいはインターオーダー(interorder)と呼ばれ

E v ー乙__-
10 2d (1.30) 

で表される虫である。 CLは光速であり，dはFPIの2枚の鏡の間隔を決めるスペーサーの

長さで， FPIの基本長である
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フィネスは共振器内で光を何回往復させることができるかということで決まる訟であるか

ら，共振器を構成する鏡の面精度，反射率なとで決まる 実際に反射鏡を凹而鏡にしてフ

ィネスを上げる工夫がなされている FPIもあるが，周波数綿引するために共鳴器長を変え

ると，フィネスが大きく変わるため，ブリュアン散乱測定にはあまり用いられていない

また.S斤4比を高めるため，透過光をプリズムで反射させて複数回同じ FPIを通す方法

が用いられているこのような FPIによって得られたブリュアン散乱の例を図1.5に示す

1 passおよび5pass型の FPIによって得られた SbSIのブリュアン散乱スペクトルであ

る 5Passの測定では非常にコントラストのよいスペクトルが観測されているが， 同じ FPI

を複数回通しでも分解能はそれほど向上しない

このような光学的な共鳴器による分光法に対して，電気的な分光により飛躍的に分解能

を向上させた分光法が近年になってブリュアン散乱測定に応用された
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図 1.5 マルチノ号ス方式の FPIによるスペクトル例 8)
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1.7 光ビー ト分光法

光ビート分光法は FPIによる分光法とは異なり，電気的な分光法である これまでの分

光法では.光の周波数である 500THzに対する周波数シフト 100MHzのピークの変化を

測定しなくてはならないが，光ビート分光法は光でヘテロダイン系を組むことによって，

光の周波数に対するシフトではなく散乱光の周波数変化だけを見ることができる 周波数

がわずかに異なる光を干渉させると図 1.6のようにそれぞれの光の差の周波数をもっ光ビ

ートが生じる このような光のビートを光検出器で測定すると，光検出器は光の周波数に

は追随できないため，その強度に比例した電気信号を発生する 9.'0)

Locallight (ω1) 
Photodiode 

Scattered light (的)
♀⑧~ 

図1.6 光ビート分光法の概念図

光検出器から得られる電流は，

i OC {E， cosω，t+E2cosωμ}2 

= ~{可内向)+E;内向)} 
(1.31) 

+E，E2{COS(ω，+ω2)1 + cos(ωlω2)1 } 
→DC + E，E2 cos(ω】一叫)1

光検出器の応答時間は高速なものでも 10ps程度であり， 2ω"ω2，ω，+cv，の周波数の成分は



15 

すべて平均化されDC成分として観測される しかし!ωl ω21の周波数成分のみは，光検

出器の応答速度より十分遅ければ，その周波数で振動する電気信号へと変換される この

ようにして，散乱光を電気信号へと変換し分光することができる 光ビート分光法では，

散乱光とともに入射させ干渉させる光を参照光もしくは局発光 (ローカル光)と呼ぶ 電

気信号に変換された光ビート信号は，スペクトラムアナライザのような周波数解析器によ

って周波数分析することができるため，非常に高し、-kHzの分解能で，周波数談みとり打'i!庄

の高い胡IJ定が可能となる ブリュアン散乱法をフォノン ・スペクトロスコピーとして広い

周波数範囲を精度よく測定するために、この光ビート分光法を採用した
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立早第

光ビート分光ブリュアン散乱測定装置の改良

2.1 はじめに

光ビート分光法の特徴は，ローカル光と散乱光の干渉によって作り出される光ビートを

検出する点にある このため実際に測定システムを作製したとき，光路中の光学的ゆらき'

や不安定が散乱光とローカル光の波数ベクトルの不安定を生み，電気的に検出される光ビ

ト信号の強度を大きく変える原因となる. このような波面の乱れを最小に押さえるため

光学系の簡略化を図り，これまでの光ビート分光ブリュアン散乱法の高周波限界である

1 GHz3)以上の帯域での胡Jj定をめざした

改良点は具体的に

-放而の舌しれを最小限に押さえるため，光学系のミラーの数を減らす 入射光とロー

カル光の光路差を少なくした

-光線強度を上げることによって，散乱光強度をめやした

の2.<2.である
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2.2 光ビート分光ブリュアン散乱測定装置

光源にはシングルモードのアルゴンイオンレーザ(SpectraPhysiω2060)を用いた 光源出

力は波長λ=5145 nrnのシングルモードで-lWであるが，通常400mWの出力で用いた

レーザー光はビームサンプラーで透過光(95%)と表面反射光(5%)に分ける 透過光を入射

光，反射光をローカル光とした ストークス成分とアンチストークス成分とを分離して測

定したいときのみ， AO変調ilif(Acoust-Opticalmodulator)のー1次回折光を利用してローカ

ル光を-80MHz周波数をシフトして用いる.ローカル光の強度はフォトダイオードの感度

が最適となるように， NDフィルタまたは AO変調穏に入力する電気信号の強度を加減し

て1mW以下になるようにする

入射光とローカル光のミキシングにはクロスビーム法を用いた 入射光とローカル光は

試料セル中で交差し，この2つの光が交差している体積が散乱体積となる 散乱角が小さ

いときには 2つのビームが交差している長さが光軸方向に長くなるため，散乱体積はセル

の長さで制限される

試料セルの後方にローカル光のビーム個程度の直径を持つピンホールを配位し，ローカ

ル光および散乱光以外の迷光をカ y 卜する。 このミキシングされた2つの光をフォトダイ

オード上で光ビ 卜信号として検出するが，使用したフォトダイオードの光電面の直径は

200μmと小さいため焦点距離30mmのレンズを使って集光した

使用したフォトダイオードはアパランシェ型のフォトダイオード(HAMAMATU

S2381)である このフォトダイオードは-3dBで1GHzまでの帯減があり，内部に光電流

の地倍機構を有しているため高感度である フォトダイオードからの出力信号は同一シャ

ーシ内に入れたローノイズアンプ(総合包子 SAU3018)に後続される

アパランシェ型フォトダイオードは入射光強度に対する線形性はあまりよくないが，ロ
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ーカル光の強度に比べて.散乱光強度は 10-6程度しかなく，散乱光の微小な強度変化に対

するフォトダイオードの応答は十分な線形性を持つ.

入射光とローカル光とをレンズで試料セル内の交差点に集光することによって光のエネ

ルギー密度が上がり，スペクトルのS川比は改善される。 しかし， ビーム径を小さくする

ことによって生ずる散乱角のあいまいさによって装置幅が地加し，スペクトルの闘が減袋

による広がり幅より広く観測される 収束による装位幅が吸収による幅を超えないように

レンズの焦点距離を選び，線幅はこの装置帽を差しヨ1，、て求めた

散乱角は試料の屈折率のため空気中と試料内部では異なる このため屈折率の他が必~

となる しかしこの装置では以下の理由でそれを必要としない

窓の面とフォノンの伝搬方向が平行になるようにする この配置ではセル外の空気中で

の散乱角8"は

θ， θ 
SJn----"-= 11 SJn 
2 2 

となる 一方.フォノン波数を決める式(1.5)は

k = 2m! θ27( .θA 
=一一一一SJn-= -SJn 
λ2λA 2 

(2_1) 

(2.2) 

となる つまり空気中の光の波長んと空気中の散乱角を使うことでこの効果をキャンセル

する すなわち屈折率測定は必要でない具体的には，入射光のセル表面での反射光がロ

ーカル光の入射方向に戻るように試料セルをおき，セル表百iの法線方向と入射光とローカ

ル光がなす角の2等分線を一致させることでこの配訟を実現した

光ビート分光ブリュアン散乱装置の配置は散乱角によって 2通りのものを用いる.散乱

角が大きいとき(自主20)にはミラーを2枚のみ使用する簡単な装置となる(図 2.1) 散乱角

を決定するためにミラーを精密回転テーブルにのせ，角度を変化させることによって散乱

角を変えることができる 試料セルは，ローカル光と入射光の交差点におく
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散乱角が小さいときには，入射光とロ カル光を2枚のミラーを用いて平行にしておき，

単一のレンズで収束および交差を同時に行う (図2.2) このとき試料セルはこのレンズの

焦点に置く.散乱角は入射光側のミラーを直線性の良いXステージにのせ，ローカル光と

の距離をマイクロメータによって変化させることで散乱角を変えた。散乱角はレンズの直

径によって制限されるが，サーマルフォノンの周波数 150MHz以下では，散乱角を自由

に選べる

これらの光学系の最適化によって.これまでの光ビート分光ブリュアン散乱法をより広

帯域化，高感度化する事が可能となった



CHOPPER 
MIRROR 

←ーヂ=、 ¥1BEAM SAMPLER 

SCATTERING 
CELL 

ARGON ION LASER 

LOCK-IN 
AMPLlFIER 

図2.1光ビート分光ブリュアン散乱装置の配置図.
。さ20

20 
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M1 BEAM SAMPLER 

ARGON ION LASER 

PHOTODIODE 

SQUARE-LAW 
DETECTOR 

LOCK-IN 
AMPLlFIER 

3.6MHz 
IF OUT 

図2.2光ビート分光ブリュアン散乱装置の配置図

8::::2。
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2.3 液体二硫化炭素の測定

光学系の最適化を行い光源強度をあげたことによって，これまで 1GHzまでしか測定す

ることのできなかった液体二硫化炭素(CS2)において1.8GHzのブリュアンスペクトルを

得ることに成功した 図2.3に温度25oCの液体二硫化炭素の 1.7GHzおよび1.8GHz 

のスペクトルを示す 散乱角はそれぞれ， 410， 440である この周波数領成ではフォトダ

イオードの感度が周波数とともに急激に低下するため，1.7 GHzのスペクトルではブリ ュ

アン成分のピーク周波数の測定および幅の測定が可能であるが1.8GHzのスペクトルでは

帽の担Ij定は難しい このため現在のフォトダイオードではこれが測定限界であると判断し

fこ

散乱角とピーク周波数から音速はそれぞれ1252m/s，1251 m/sであると求められた ま

た1.7GHzのスペクトルのピーク帽から式 (2.4)によって吸収を求めた

C， = 2πf/k 

πF 
α=一一-
C， 

(2.3) 

(2.4) 

ここで， iはピークの半値全幅であり，Csは音速である.実験では，焦点距離500mrnの

レンズを丹H、て入射光およひ'ローカル光を集光しているため， 7MHzの装位帳がある。吸

収はこの値を引いて求めた。得られた吸収はα/f 2 = 15.9x10.17 (S2/cm)である 音速の胡11

定精度はおもに散乱角決定村度に依存し 0.3%程度である また吸収の測定精度はブリュ

アン線の帽の測定精度によって決まり 10%程度である
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2.4 PMMAのブリュアン散乱測定 11)

高感度化によって，これまで光ビート分光法で実験例のない固体のブリュアン散乱実験

を行うことが可能になった 一般に国体を試料とするブリュアン散乱測定は散乱能が小さ

く散乱光が微弱なため困難である 実際にガラスなどの固体試料は光を試料中に通したと

きに，散乱能の高いトルエンなどの液体試料に比べて，械から見て光のパスが見えにくい

このため，ガラスなどの国体試料と液体試料の中間の散乱能を持つであろうと期待され

る高分子園体を試料として用いた 試料は Poly(methylmetacrylatc) (PMMA)で光軸方向

の長さが1cmのものである

測定は25ocにおいて行った また PMMAは柔らかく表面に傷が付いてしまうため表

面からの迷光が多い 迷光を減らすために表面にインデックスマ yチング材としてグリセ

リンを塗布し，ガラスの平行平而基板で挟んで測定を行った

得られたスペクトル例を図 2.4に示す これは光ビート分光ブリュアン散乱法によって

待られた初めての固体の高分解能ブリュアンスペクトルである 散乱角は1.000，2.780， 

4.97。である.測定周波数は 90~470 MHzである PMMAは高周波数綾で音波の減表が

大きく高周波数の測定例は少ない 本実験でもこれ以上の周波数域では， s川上じが悲く，

ブリュアン成分のピーク周波数測定が困難であった.

これらの測定で得られた音速および吸収の周波数分散を図 2.5に示す 黒丸は，光ビー

ト分光ブリュアン散乱法によって得られた測定点で，白丸は超音波ノ{Jレス法で得られた値

である 1 MHz付近では音速は 2740mJsであるが， 500 MHz付近では，2770 rrJsと地

加し，吸収も 0.1から 0.01程度に小さくなっている

この音速及び吸収に見られる周波数変化を，緩和強度を比較し，それぞれが同じ緩和に



よって引き起こされたものであるかを調べる

複#f音速を

u' = (M' / p)U2 

とおく ρは密度である ここでM'は複素卵性率で

M"(山 )=MO+(MO_MO)井L
上+WJτ

25 

(2.5) 

(2.6) 

である このようにおくことでT を緩和時間にもつ単一緩和挙動を考える。ここで

MO，MOはそれぞれ瞬間部性率，平後r5'II性率である また

r = (M
O

ーが)一制
一 一んf司 M凶

は緩和強度と呼ばれる ここで吸収にはr<<lのとき次の関係がある 1)

W， 
αノt=πγ一一ー一一一一..，.， __2 ~2 
1+ωτ 

(2.7) 

(2.8) 

この式と吸収の分散αλ=0.08(1 M出).αλ=0.02(100 M出)からro't-0.2(1 MHz).緩

和強度r-0.06と見積もられる また音速の分散は式 (2.5)を利用して， cf，cJをそれぞ

れ高周波数極限音速，低周波数極限音速とおくと

r ー (c~-c~ ) ー 14一一c~ -
C
2 

句 -∞

(2.9) 

これから見積もられる音速分散は.90 m/s程度である また実験で得られている音速分散

は30m/sである高分子試料であり緩和の周波数域が広いことから単一緩和でなく郁々の

緩和がこの周波数付近に分散していると考えられ.数桁の周波数域にわたる高分子特有の

緩和現象の高周波数側が見えているものと考えられる。
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2.5 二重のまとめ

従来の光ビート分光法ブリュアン散乱装置の改良を行い，広帯域化，高感度化をはかっ

た 光学系の最適化によるビート効率の向上，光源強度を強くすることによる散乱光強度

増加によって装置の特性が改善された

広干lf域化によって液体二硫化炭素の1.8GHzまでのブリュアンスペクトルが高分解能か

っ高い周波数精度で測定することが可能となった また高感度化によって光ビート分光ブ

リュアン散乱法で初めて固体のブリュアンスペクトルを得ることに成功した.

これらの結果から，これまで液体などに限られていた光ビート分光法ブリュアン散乱装

置による高分解能測定がより汎用性の高い装世になり，様々な試料に応用される可能性が

高められた
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立早第

熱的非平衡系でのブリュアン散乱

3.1 はじめに

これまでのブリュアン散乱実験は試料の混度が一定という，いわゆる平衡状態において

行われてきた またブリュアンスペクトルの理論的導出も系の熱平衡状態が仮定されてい

る ところが近年，定常ずり場下や定常温度勾配下といった簡単な非平衡状態におけるゆ

らぎのふるまいを観測することを目的としたいくつかの理論的研究 12-19)や笑験担割)が行わ

れてきている 特に定常温度勾配下のブリュアン散乱測定についてはいくつもの理論が提

出され 12-1勾，また実験的検証加盟)も試みられている

これらの理論によれば，熱i1rE方向のフォノンに対するブリュアン散乱の測定が小角で行

われるほど温度勾配の影響は大きく観測されることが予想されている 散乱角の小さい領

域のブリュアン散乱測定はブリュアン成分が中心成分に近くなり，ちょっとした迷光によ

る中心成分の広がりがブリュアン成分に影響を及lますため非常に困難である

光ビート分光法はその高い周波数分解能ゆえに特に小角散乱で迷光の影響を受けにくい

といった特徴がある このような利点を活かし音波モードのゆらぎが熱的非平衡状態にお

いてどのような娠る舞いを示すのかを実験で検証した
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図3.1 温度勾配下でのフォノン測定.

3.2 熱的非平衡系の光散乱スペク 卜ル

非平衡系における動的構造因子の導出にはいくつかの理論がある却包) これらは異なっ

た手法をとっているものの最終的に同じ結果を与える このうちランジュパン方程式から

出発した理論 1司について述べる

ここで扱う熱的非平後i系は十分大きい長さ Lの試料中に一定の温度勾配があり，その中

に定常熱iJ，Eがあると仮定したものである

連続の式は

nu
 --

7
h
 

-wv +
 

ゐ
一nd

(3.1) 

で与えられる ここで 11は数密度である また人は流れを表し

j， = 一λ号(X~III) +1 (3.2) 

で表される ここでλは熱伝導率，X，は感受率である fはランジュパンカと呼ばれるラン
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ダムな力を表す 入を式(3.1)に代入し，時間的な密度の変化は

-
p
e
I
J
 

-V 
4
t
 

2
 V
 
D
 

一一
向
一の

(3.3) 

ここでD=z;1λである これから密度ー密度相関関数は

-ik (んJf'~') k 'i( -) (JlfCJ/li，CJ.) = (3.4) 

となる ここでfの時間相関関数は

(1' (r，I)1 j (rγ))=2kBTDXん5'(rーr')5(1-1') (3.5) 

であり，よって式(3.4)は

(I!五I!;:"J= k;r，φkZ2D(27Z')' 5'(れわ5(ω+ωヲe
ωnω2  +(Dk2)2 (3.6) 

と書き表せる ここでT""は次式で与えられる均一な勾配をもっ温度分布

T(r) =九+t5T.r (3.7) 

のフーリエ変換である ここでダは温度勾配を表す熱平衡状態であれば温度のフーリエ

変換T""は定数となる ところが温度勾配下では勾配による影響を考慮に入れるため，実

際に与える温度勾配をフーリエ成分で扱わなければならない 計算をしやすくするためー

定温度勾配下の温度分布を系より十分長い波長を持つ，十分小さい波数 qで次のようにお

く

T(r) =石+t5T sin(ij. r) (3.8) 

この温度分布のフーリエ変換は

日 (2π州 (3.9) 

VT三(r= 0) =ijaf (3.10) 
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と表せる

温度勾配のないときは，熱フォノンを生むランジュバンカが完全にランダムなのでその

結果，異なる波数をもっ密度ゆらぎの聞には相関はない つまり (い -，.)，吋 =0である

しかし温度勾配によりランジュパンカに波数qの機造が与えられ，その結果，例えば波数k

と仕qの密度ゆらぎの聞に相関が生まれる

実験的には異なる波数モード悶の相互相関(Ilk"_k')hk'を測定するために，プローブ'であ

る光の波数ベクトルに幅が必要となる この幅がqより大きければよい より具体的には

光のビーム径が温度勾配の特徴的長さより十分小さいという条件が必要になる

さて，光散乱スペクトルに現れる Oでない相関関数は(11，11， i. ( ト } ¥ ，ω -Ir.-OJ/' yrk+ij/2.ω -，φij/2ω/ 

(llf-iiJ2，a/川 12.-O)(J) 3つであり，スペクトルはこの和で表される

計算の便宜上導入した温度勾配の特徴的波数 qは計算の結果qo[= 'VTの関係から数式

上に現れない 結局，温度勾配下での数密度の動的構造因子は qの一次までの近似で次の

ように与えられる
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. _.. ._.. (2De 4ωDk2 _ -=- __I = (27r)' O' (O)kλん|一「一--=-:-:;-:τーヲ ヲラヲ Dk.'V lnT I 
U v""¥uJ" +(DkT [ω" +(Dk")γ ノ

(3.11) 

問機にしてサーマルフォノンのスペクトルを求める

密度のゆらぎの相関について次のように表せる

(OIl'oOII"'o-)= .:2 I ，..2. _2/.2 ¥k.S， .kk丸K7δtJ.kb)=一、 / (3問
m2 (ω2 +C2e -iDfk2)(ーω;;+c2k;;-iD/k"-)

である ここでcは音速.mは質量で密度p=mllである またDfはサーマルフォノンの時
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間減衰定数であり D，eは平衡状態におけるブリュアン線の慨を表すまた主はストレステ

ンソルのゆらぎであり，その相関は，

(ろ(rl't，)S/m(r2，t2))=斗(δ15JJMt)+(ci川グh ル ω
(3.13) 

で表される盆である.ここで式(3.12)の分子は，式(3.9)より

(似正μS，ι，川=斗=2no卸M叩πnO

x[十いい[卜トμ2勾州η祇(μ川正μ正わ)2+ (ぺη)叶
(3.14) 

である 観測されるスペクトルは先ほどと同様に3つの相関関数の足し合わせで表され，

(t5tゐl，wt5tδふ1阻 )+(01ふ1，川k

_( T.日;1ir 2D，バk' i 4ω2(ωID，k')D，正(号lnT)，=o
¥.m川 (ω2_c2k2)2+(ωD，k')2) [(ω2 -c2kγ+(叫 k')2]'

(3.15) 

-( 川((D，k' 12)[1-e(五ω)1 ， (D，k21坤+ポω)1i …、
¥.mc2)l (ω Ck)2 + (11 2D，k')2 ' (ω+Ck)2+(1/2D戸)2) ，~..v ， 

ここで

.，.( 2(ωD，k2)2 i 
e(kω ) =~k. 'V lnTI ，? ~~-:-:-~.. 1_  .?，"， I 

-¥. (ω2_c2k')2+(ωD，k')リ
(3.17) 

であり，式(3，16)の二つのブリュアン成分の強度の非対称性を表す ここでストークス，ア

ンチストークス成分のそれぞれの強度をIst，fasとおく このそれぞれの成分の強度を用い

て笑験的な非対称性を
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1st -Ias 
e=一一一一一一一
1st + las 

(3.18) 

とする この値Eをこれから非対称パラメータと呼ぶ この非対称パラメータは式(3.16)，

(3.17)から，

ck.'VlnT 
e=一一一一一-一
2D，kι (3.19) 

である ここでkはフォノンの波数 kの単位ベクトルである このときブリュアン散乱の

2つの成分強度比は，ブリュアン線帽を表すD，!eと音速cおよび温度勾配の傾きで表され

る このような非対称パラメータを導入することによって，ブリュアン成分それぞれの強

耳::を比較することで理論との比較が容易にできる

またこのときフォノンの寿命，つまり時間的減衰から求められる D，!eと，空間的減哀を表

すαとは緩和がない場合には

(3.20) 

の関係があり 2) さらに常に音波の波数ベク トルと温度勾配ベク トルが同じ向きであると

すると，式(3.19)は

1

一f
u
一九ー一mm

u
一九

1
一
旬

(3.21) 

と空間減衰定数D，p=α1f2を使い表すことができる.

以後，笑験と理論との比較は非対称ノfラメータεを使って行う
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3.3 熱的非平衡系のブリュアン散乱測定系

安定した温度勾配を作り出すために，これまでの報告例且21)でも用いられているセルを

作製した 図3.2にそのセルの概略図を示す セルの内部形状は熱流方向に 16mm，光軸

方向に 35mmである熱流の方向は対流をさけるため，重力方向に対して上方が古1に下方

より温度が高いようにして用いる温度を制御するために上下に真鈴仮をとりつけている

この真鈴板にペルチェ素子を取り付け，上下の真鎗板の温度:を電気的に制御する.実験中

の温度計担IJは上下の真鉛板に穴を聞け，その中に通した白金抵抗線式混l支計により行った。

温度の安定性は:t0.1Kである また試料の内部の温度勾配が一線であることを際かめるた

めにセル中にレーザー光を通す ニのときレーザー光は温度による屈折率の勾況によって

光路が曲がる セルから 50cm離れたところでレーザー光をピンホールに通しておき.セ

ルを上下させてもピンホールの位置からレーザー光がずれないことを硲認して，温度勾配

が空間的に一定であることを確かめる また，測定の問にもローカル光を通したピンホー

ルを見ることによって.内部の温度勾配が時間的に変化していなL、かを確かめることがで

きる

またシュリーレン法によってセル中の湯度勾配の様子を可視化した シュリーレン法は

試料の屈折率変化に比例して光の強度が変わる この温度域では温度変化による試料の屈

折率の変化がほぼ一定であるため温度勾配はセル中で分布を持たないことが確かめられた

温度制御を初めてから安定するまでに 10分程を袈した(図3.3)

光学系を図 3.4に示す 温度勾配方向が光学定重症に対して5正直であるため，入射光とロ

ーカル光のつくる散乱面が垂直になるようにした このときレーザー出射光は光学定主主に

対して垂直な偏光となっている これを2枚のミラーを組み合わせて散乱面に対して垂直

な偏光とし， VV(Ve口ical-to・Vc口ical)散乱の状態を保つようにしたまたローカル光を-80
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MHzシフ卜することによって，ビート信号は 80MHzを中心に，周波数が1邸、ほうがス

トークス成分，周波数が高いほうがアンチストークス成分として観測されるようにした。

また散乱体磁を小さくするため焦点距離500mmのレンズを用いて入射光およびローカ

ル光を収束しているこのため周波数軸上で見るとおよそ 6MHzほどの周波数広がりがあ

る 今回測定に用いた液体試料においては測定周波数域での音波の減衰から見積もられる

本来のブリュアンスペクトルの闘は数 10kHzであり，波数のあいまいさによるスペクト

ルの広がりに比べて十分狭い このような条件ではデルタ凶数的に細いスペクトルをそれ

より十分帽の広いフィルターで周波数綿引をしているのと同じであり，本来のブリュアン

成分のもつ積分強度は，実験で得られる帽の広いスペクトルのピーク強度にほぼ比例する

このためストークス光およびアンチストークス光のピーク強度を測定し，式(3.18)によって

非対称パラメータを求めれば良いことになる

80 MHzを中心とするストークスとアンチストークスとのビート周波数の違いはわずか

ではあるが.フォトダイオ ドの感度の逃いは完全には無視できなL、 そこで微弱光をフ

ォトダイオードに入れ，そのショットノイズのスペクトルを測定して感度特性とし，それ

で見かけの非対称を補正する また各測定ごとに温度勾配のない平衡状態でのブリュアン

スペクトルの両成分の強度を測定し，これからの差として非対称パラメータを決めること

も行った 2つのやり方で得られる結果は良く一致している

実験ではあらかじめ l時間ほど温度勾配かけておき.十分に熱流が安定したことを確認

してから測定を行った 測定では一度全体のブリュアンスペクトルをとったあと，そのピ

ーク付近のみを婦引して平均化したものをデータとした
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図3.4 温度勾配下のブリュアンスペクトル測定系.
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3.4 エタノールの温度勾配下のブリュアンスペクトル測定的

試料としてエタノールを用いた このとき得られた温度勾配は24KJcmである また散

乱点の温度は302.2Kである.

温度勾配下のエタノールのブリュアンスペクトルを図 3.5Iこ示す 上は Beyscnsらが，

これまで'に水について行った測定例であり.FPIを用いて測定されたものである 20)ー散乱

角が非常に小さいために.試料セルの窓や試料中のわずかなごみからのわずかな迷光によ

って大きな中心成分が観測されており，その影響はブリュアン成分にも及んでいる この

ときこの中心成分の強度はブリュアン成分の 105倍程度であり，ちょっとした迷光のノイ

ズによってスペクトルの形がゆがむおそれがあるまたノイズの影響を減らすために 10時

間以上の積算を行っている 下は光ビート分光ブリュアン散乱装置によるものである ブ

リュアン成分のピーク周波数が30MHzという超小角散乱にも関わらず，ブリュアンピー

クには中心成分の影響が現れていない この周波数領威では，音波の減衰から見積もられ

る周波数隠は数 10kHzであり測定されているスペクトルの何は十分広い このためスト

ークス成分とアンチストークス成分のそれぞれについてピーク強度を測定し，式(3.18)によ

って非対称パラメ ータを算出した

温度勾配下での測定であるにも関わらずストークス成分とアンチストークス成分のピー

ク強度に差が見られない。ブリュアン非対liFパラメータを lグ2に対してプロットしたもの

を図 3.6に示す このとき6'=0がブリュアン成分に非対称がない状態を表す 図中実線は

温度勾配から計算された理論値である理論値から予定lされる非対称パラメータに比べて，

実験て'は笑験誤差の範囲で非対称は現れていない 以上の結果から実際にスペクトルに非

対祢が現れるのかを疑問に思い，これまで観測例のある水について測定を行うことにした
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3.5 7.1<の温度勾配下のブリュアンスペク卜ル測定

3.5.1 水のブリュアン非対称の測定の結果と議論

エタノールを試料として用いた温度勾配下のブリュアン散乱測定ではブリ ュアン成分の

非対称は観測されなかった ブリュアン散乱に非対称が起こるのかを確かめるため，これ

まで観測例の多い水を試料として用いた温度勾配セルはエタノールと同じセルを用いた

得られた温度勾配は21.3KJcmである それぞれの測定された温度は上部で323.7K.下

部で291.2Kであり，散乱領域での温度l;t323.7 Kである

実際に得られたブリュアン非対称ノfラメータを図 3.7に示す 実線は理論から得られた

予想、値であるエタノールの結果と同様に予想値に比べて得られた実験値は非常に小さく，

非対祢がないように見える そこで使用しているセルの大きさについて考えてみる

ブリュアン成分を作り出す音波モードのゆらき'の特徴的な長さとして，空間的コヒーレ

ンス長を表す 1/α を導入する この長さと温度勾配の系の長さであるL=1.6cmを比べる。

例えば30MHzのフォノンに対して 1/α は4.5cmであり，系の長さ Lに比べて3倍程度

の長さを持つ このような条件では.音波モードのゆらぎが一度起こったあと空間的に伝

子請すると考えると，セルの壁面で数回反射を起こし混度勾配をキャンセルしている可能性

がある また以前に行われた実験でもセルの大きさと担IJっている周波数帯域は

D.Bcyser】sct a1.20) H. Kiftc ct a1.21) 

-試料水 -試料水，熔融石英

-セルサイズ 0.5 cm -セルサイズ 1 cm 

-測定周波数ー 50-80MHz -担IJ定周波数。 70-100MHz 

とセルの大きさが無視できない。
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セルの壁面におけるサーマルフォノンの反射の影響を見積もるためにブリュアンスペク

トルの非対称について波動論的に解釈する.

熱流中において散乱点から rだけ離れた場でのローカルな熱平衡状態を考える このと

きこの場でサーマルフォノンが励起される確率はその場の温度T(，)に比例する励起される

フォノンの偶数はボルツマン定数 k8' 断熱圧縮率Xsを用いて

~ OC k8 ~，)XS (3.22) 

と表すことができる 励起されたフォノンは音波と同様に空間減衰を伴いながら散乱点ま

で伝搬する 点rで励起されて散乱点に到達するフォノンの個数は

PS OC k8 ~， )XS exp(ーαト1) (3.23) 

である

山

図3.8 温度勾配下でのブリュアン散乱の概念図

ブリュアン散乱測定に図 3.8のような構成をとると， 散乱光の周波数が下がるストーク

ス成分は散舌し戸、より熱い方向から来るフォノンの情報を持っていることになる 周波数が

上がるアンチス トークス成分は冷たい方向から来るフォノンの情報を持つ。このように考

えて，散乱点にそれぞれの方向からやってくるフォノンの個数をそれぞれ算出する この

とき散乱を受ける光の強度はこの散舌し点でのフォノンの強度に比例しているはずである
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それぞれのフォノンはインコヒーレントであるとして振幅の自乗について積算する また

散乱体積内にあるフォノンはすべて同じ割合zで散乱に寄与すると考える この結果，ス

トークス光強度1st.アンチストークス光強度lasについて，それぞれ

1st = x f kBT(r)x s叫 (-2αIrl)dr (3.24) 

'情。r

加 =X fk山川 叫(一川I)dr (3.25) 

Vιold 

と表すことができる。 これを非対称パラメータの定義式である式 (3.18)に代入してブリ

ュアン非対称の理論値，実験値とを比較することができる

一定の温度勾配T(r)= 'Ia +d.T.rが無限に広がっていると仮定すると，非対称ノfラメー

タは次のようになる

1st -las 1 d.T 
Ei =一一一一一一一ー=ー一一ーーー-
- 1st + las 2α五

(3.26) 

この式は以前に算出した非対称パラメータの式(3.21)とまったく同じである波動論的に解

釈した非対称パラメータんはこれまでの結果と変わらないことを示しており，このように

考えることで温度分布がわかれば式(3.24).(3.25)からそれぞれのブリュアン線の強度を求

め，式(3.18)から非対称ノfラメータを求めることができる

壁による反射の影響を，次のように見積もる フォノンが感じている温度分布はセルの

壁面がある距離r=rsを境にして，折れ曲がっているとして考えられる(図 3.9) このフ

ォノンが感じている温度分布を先ほどの T(r)にいれて計算を行った この計算では壁のと

ころでフォノンは 100%反射すると考えた rがコヒーレント長の2倍になったところで

生成するフォノンの散古し点における強度は減衰によって 11ぷになる そこでr=2/<αで計算

を打ち切った
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図3.9 セル壁面でのフォノン反射の影響.
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この計算から得られた予想値が図 3目7の破線で表しである.実験値と非常によい一致が

みられた ただい実験で得られている非対称自体が非常に小さく，誤差の範聞と非対祢

とが重なってしまう これまでの予想値と壁の影響を考慮に入れた予忽値とでは大きな差

が見られたため，純粋に熱流によるブリュアンスペクトルの非対称の測定にはこの壁の影

響をなくして実験を行う必要がある
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3.5.2 壁の影響を排除した非対称ブリュアンスペク卜ルの測定

前節で問題になった壁の影響をなくした測定を行うために，フォノンのコヒーレント長

より十分長いフォノンパスを持つセルを作製した このセルのフォノンパスは24cmであ

り，今回実験で行ったもっとも低周波数である 25MHzのフォノンでもコヒーレント長は

6cm程度である このような熱流方向に対して長いセルでは，温度勾配を長時間一定に保

つことが難しい.これまでに報告例のあった FPIによる測定のように中心のノイズの影響

を数 10時間積算して取り去るといった方式では実験することが不可能である 20) 光ビー

卜分光法では20分程度で測定が可能であるため.このようなセルを用いた測定が可能とな

る

作製したセルの形状および温度分布を図3.10に示すセルは上部はコイル状のヒーター

を用いて温度制御をしている コイルは散乱点に近づくほど疎になるように巻いてある

セルの下部は，ほぼOOCの恒温水を循環したジャケッ トで冷却した温度分布の横軸は散

乱点をr=Oとし上に向かつて正の向きにとった 温度は散古し有では293.1Kであり，

ー1-ー11cmでは275Kである また+11cmでは360Kを越えており，試料が水であるこ

とを考えるとほとんと'最大の温度勾配が得られている このセルでは理論導出時に仮定し

たような一定の温度勾配とはならない だが一定の温度勾配はブリュアン非対称現象の観

察に必ずしも必要でない また先ほどの波動論的解釈によってこのような条件であっても

理論値との比較が可能である

フォノンパスの長いセルで得られたスペクトルを図3.11に示した平衡状態ではストー

クス成分とアンチストークス成分のピーク強度は同じであるが，熱流中では明らかにスト

ークス成分のピーク強度がアンチストークス成分の強度より大きく，ブリュアンスペクト

ルに非対称が現れていることが分かる このセルを使った測定を各周波数について行った
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結果を図3.12にまとめた 測定で得られた非対称ノfラメータは2-8%である また図中

・で表された点は，ローカル光のシフト周波数を+80MHzに変えて測定を行ったものであ

る これからフ ォトダイオードの感度特性の影響は出ていないことが分かる.実線は散乱

点付近の温度勾配が無限に続くものとして計算を行った予想値である 倣線は笑際の温度

分布を考wに入れて計算を行った結果であり，実験値と理論値でよい一致がみられた
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3.6 三章のまとめ

光ビート分光ブリュアン散乱法を温度勾配下でのブリュアン非対称測定に応用し，熱的

非平衡状態における理論の検証を行った その結果として迷光を排除して非対称の高精度

測定が可能となった また温度勾配下でブリュアンスペクトルに非対称が現れることを確

認し，波動論的に温度勾配下でのフォノンの伝搬を考えることによって狭いセルの中での

フォノンの反射の影響および非単一温度勾配下でブリュアン非対称を定義することができ，

実験値とのよい一致を見た
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第四章

熱フォノン共鳴

4.1 はじめに

これまでのブリュアン散乱は一般に理論的にも，実験でも，試料が無限に大きい条件に

おいて行われてきた 液晶などの試料は狭い領域に閉じこめると境界の影響で防状の術進

を作る このような物質の動的性質を光散乱法で調べようとすると小さな領域で測定を行

う必要がある 前章でも問題になったようにブリュアン散乱測定ではフォノンがコヒーレ

ント長より小さな領域に閉じこめられたときに系によって影響を受ける

つまり，フォノンのコヒーレント長より十分狭い領域でブリュアン散乱の測定を行うと

フォノンが干渉を起こし，フォノンの共鳴現象が起こり得る これが本訟で述べる熱フォ

ノン共鳴である これまでサーマルなゆらぎの共鳴現象が起こりうることがシングルモー

ド光ファイパー中の損失の研究 26-31)や都政のブリュアン散乱測定 32.33)といった特殊な条件

下で見いだされた

一般の液体試料でこの共鳴現象が起こり得る領域の大きさを考える 数lOMHzの周波

数をもっフォノンのコヒーレン卜長は数 cm 程度であり，熱フォノンの共叫現象を観察す

るためにはフォノンの伝搬方向の長さが1mm以下の試料セル中での光散乱笑験が必要と

なる このような小さなセル中で実験を行うと，セル表面からの迷光は非常に強し、ためブ
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リュアンスペクトルに悪影響を与える 液体などの音波減衰の大きい試料内でフォノン共

鳴実験を行うためには.観測されるフォノンのコヒーレント長を長くする必要があり，散

乱角の小さい測定を行わなくてはならない ところが散乱角を小さくすると迷光の影響が

大きくなる。

このような微小領域でのブリュアン散乱測定では，迷光の影響を排除してスペクトルを

得るために高い周波数分解能と新しい光散乱測定技術とが必要とされる
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4.2 偏光変調ロックイン方式の開発 34)

ごく一般的な液体試料中でのフォノンのコヒーレント長は数 10MHzでは，数cmであ

るフォノンが共鳴器内で数 10回反射をするようにするためには 1mm程度のセル中で光

散乱実験を行う必要がある

光散乱に用いる試料セルの大きさがmm程度に小さくなってくるとセル表商の反射によ

る迷光の影響がさけられなくなる 通常，迷光は入射光と同じ周波数であり，周波数シフ

トしない中心成分にブリュアン成分が近づくほどその影響は大きくなる 光ビート分光ブ

リュアン散乱法は装置の周波数分解能が非常に高いのでこの迷光の影響はさけることがで

きる

もともと光ビー卜分光法は暗室でなくても光散乱の実験ができるほど外来の光ノイズに

強い測定法である これは散乱光と同時に 1mW程度の強いローカル光をフォトダイオー

ドに入れており，さらに微弱な光ビート信号検出のためロックイン検出を行うことによっ

て，光ビート信号に同期していないノイズを落とすことができるためである ところがフ

ォトダイオード上に入る迷光強度がローカル光に比べて無視できないほどの強さになると，

スペクトルに影響を与え始める これまでの光ビート分光法では，ロックイン検出を行う

ために入射光にチョッパーを使った強度変調をかけている セルからの迷光でI~J題になる

のは散乱光と悶じ強度変調を受けている入射光からの迷光である.フォトダイオードに入

射した光は光ビート信号の他に広帯域のショッ トノイズ成分を生む ローカル光によるシ

ョットノイズ成分はロックインアンプで簡単に落とすことができるが，ロックインに同期

したノイズは落とすことができない フォトダイオードに集められた迷光とローカル光の

強度を比べると，迷光がローカル光より十分弱ければ問題にはならないが，小さいセルか

らの迷光はローカル光と同程度の強度となる このように迷光が強L、場合にはブリュアン

スペクトルはゆがんだ形となり，正確なスペクトル形状を観測することは不可能となる
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そしてこの影響は暗室で実験を行っても取り去ることはできない

これらは入射光に強度変調をかけることによる弊害であり，微小鎖減て'ブリュアン散乱

測定を行うためには，別の変調方式を開発する必要がある。光ビート分光法はローカル光

と散乱光の干渉で光ビートを作り出し検出する方法である 一般に液体からのブリュアン

散乱光は偏光保存散乱であり.垂直(Vertical)偏光で散乱実験を行うと.散乱光は垂直偏光

になる また水平(Horizontal)偏光でも同様に散乱光は水平偏光である さて垂直偏光と水

平偏光の聞には干渉性がなく ，垂直一垂直偏光悶，水平一水平偏光聞には干渉性がある

また迷光によって作られるショットノイズ強度はフォトダイオード上に当たっている光の

強度に比例し，偏光状態には依存しない 従って，ローカル光の偏光方向を固定して入射

光の偏光方向を縦一横偏光にスイァチングすることでフォトダイオード上の光強度を変え

ることなく光ビート信号に変調をかけることができる

このような変調方式を偏光変調方式と呼ぶ この偏光変調方式を利用して作製した偏光

変調ロックイン検出システムを図 4.1に示す レーザーの出力光はレーザー内のブリユー

スター窓によって垂直偏光になっている 光をビームサンプラーで二つに分け表面反射に

よる弱い光をローカル光として用いる. ビームサンプラーを透過した光は，ポッケルス効

果を利用してl時間的に垂直一水平偏光に変調される ポッケルスセルの後ろにビームサン

プラーを置き常に偏光状態をモニターしてロァクインのリファレンス信号とする.セル周

りからの反射光は偏光方向によって反射E容が変わり，迷光強度が変化する。これを防ぐた

めに試料の前にλ/4仮をいれて垂直 水平偏光を右回りー左回り円偏光にし反射率の変化

によってフォトダイオードに入る光の強度変化がないようにする

円偏光を用いることで，散乱光とローカル光によるビート信号は VV(Vc口Ica卜to-

Vertical)散乱と HH(Horizontal-to・Horizontal)散乱が混ざったものとなる 我々が測定し

ようとしている熱フォノン共鳴では，フォノンのコヒーレント長が長いほうが有利である
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ため散乱角は -0.50と小さいこのとき HH散乱光強度!'rnは.vv散乱光強度lvvと散乱

角θによってlHH= lw' cosθの関係にある IHHは散乱角が80であっても lwの99%であ

り，本実験のような小角散乱実験においては無視することができる

REFERENCE 
SIGNAL 

Anticlockwise 

図4.1 偏光変調ロックインシステムの原理図.
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新しく開発した偏光変調ロックインシステムがどの程度の迷光除去能力があるのかを調

べるために，セル中に金線を置くことで故意に迷光を作り出した系において測定を行った

この評価実験は 10xlOmmの通常ブリュアン散乱に用いるセルを用い，試料としてトルエ

ンを用いたまた?郎、迷光を作り出すために散乱体積内に太さ 50μmの金線をつり下げて

行った

金線を入れたときと入れないときのセル後方での光の様子を図 4.2に示す 金総がない

ときにはローカル光と入射光が円形に見えるのに対して，その散乱体街内に金総をおいた

ときには入射光が様方向に大きく広がりローカル光を隠している このような条件下で，

これまで'の強度変調方式と偏光変調方式て'フ'リュアンスペクトルの比較測定を行った例を

図4.3に示した 焦点距離500mmのレンズを用いている 強度変調方式のブリュアンス

ペクトルはパックグラウンドが大きく，また傾いているためスペクトルの形状自体もゆが

んでいる それに対して偏光変調方式のスペクトルでは強度変調方式で見られたパックグ

ラウンドのゆがみはなく，強い迷光がある中でも迷光の影響を排除してブリュアンスペク

トルを測定できることを示している。

このように偏光変調方式を採用することにより，迷光の影響を排除して微小領域でのフ'

リュアン散乱測定が可能となることがわかった この微小領域内でのフォノンの伝矯を調

べるために，平行平仮とキャピラリーの2砲のキャビティについて実験を行った!
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(a) (b) 

図4.2 散乱体積内に作り出された迷光.
(a)迷光なし

(b)散乱体積内に金線挿入
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4.3 平行平板キャビティでの熱フォノン共鳴 35)

4.3.1 実験系

実験に用いた平行平仮キャビティおよび光学系を図 4.4に示す.フォノンの反射仮とし

て厚みd= 150μmのガラス板を用いたこの反射仮の聞に厚さ L=880μmの光学ガラス

仮を挟んでキャビティを作成した このキャビティを試料液体であるトルエン中に浸して

この共鳴器中のブリュアン散乱測定を行う

共鳴板であるガラス板は，測定周波数域fでフォノンの反射股の条件2df=(m+1/2)v，

を満たすように選んだ ここでmは次数であり，vgは共鳴板に使用したガラス板の音速で

ある共鳴板の音速は超音波測定から求められν'g= 5640 m!sである観測する 30，60MHz 

付近の:t5MHzではガラス板のフォノンの反対率は 98%以上である このキャビティの

中でのフォノンの共鳴現象を観測するが，この実験でフォノンの伝搬方向は，キャビティ

の函に対して垂直方向であるため入射光とローカル光のなす角の2等分線がキャビティと

平行になるようにした入射光およびローカル光は焦点距離 500mmのレンズで集光しキ

ャビティ内で交差させた また共鳴セルは回転テーブルの上に載せ，角度の微調墜をおこ

なった
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SPACER (880μm) 

SAMPLE LlaUID PHOTO DIODE 

図4.4 平行平板キャビティおよび光学系

4.3.2 平行平板キャビティ内のフォノンモード

キャビティを権成する共鳴板は.フォノンを 100%反射する剛体と考える Y，Z方向に

は，無限に広がる媒体中に，x;:HJの位位に反射仮がある

4 
x=-b 

図4.5 平行平板キャビティの座標.
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ミラ



このとき速度ポテンシャル件に対する波動方程式は

1 ifo 
¥12o =ーすてτ
γ C!t-

ここで迷度ポテンシャルを

o=仇(x)世y(y)ム(z)exp(iωt) 

63 

(4.1) 

(4.2) 

とおく Mx)， cちか')，仇(z)はそれぞれ，x，y，zのみの関数である 束縛条件は共鳴仮の位世

x=wで，x方向の粒子速度が0という条件 (固定端反射)から，粒子変位をuとすると

(4.3) 

ここでx方向に伝わるフォノンの波数をkxとすると

仇=バexp(iωt-ikxx) (4.4) 

であり x方向に伝わるフォノンは

[u]出 b= [o.*xA exp(川ーikxx)lx=ob= 0 (4.5) 

を満たさなくてはならない よって平行平板キャビティの中のx方向に伝わるフォノンモ

ードの波数の条件は，キャビティの間隔L=2bとIuき直して，よく見慣れた共鳴の条件

k玉L=mπ (m=1，2，3... ) (4.6) 

となる 平行平板中には図 4.6に示すようなモードがたつ

ら i)12b
図4.6 平行平板キャビティ中のフォノンモード
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4.3.3 平行平板キャビティの結果と議論

平行平板キャビティ内およびキャビティ外でのスペクトルを図4.7に示す散乱角は0.5。

である 760 kHz間隔でフォノンピークが見えている キャビティの長さがL=880μm

であるから，フォノンの共鳴ピークの間隔をd.fとすると

d.f = c /2L (4.7) 

から求められた値と一致した音速cは1130m/sであるまたキャビティがないときには

共1¥日ピークは見られない

どうしてキャビティがあることによってこのような共鳴スペクトルが見えるようになる

のだろうかつ 熱フォノンのエネルギーは各周波数に等分配されるはずであり，本来この

ような周波数依存性は見られないはずである この現象を理解するためには，これまでの

ブリュアン散乱現象では現れてこないフォノンの位相について考える必要がある

熱ゆらぎによって励起されたフォノンは励起された後は音波として伝わり減衰する キ

ャビティ内の一点で観測を行っているとすると，そこでのフォノンの位相はフォノンの波

数が式(4.6)を満たすとき， 1回目にビームを繊切る時の位相とキャビティ内をー往復して

2回目に横切る時の位相差はOである。また波長が

k T = (2m -1)7r /4 (4.8) 

を満たしているとき，逆に位杭1差がπになり互いに打ち消しあいその放長での振幅は Oで

ある その模式図を図 4.8に示す 光と繊切っているフォノンの位相は波数によって変わ

り，波数によって強く見えるところ(図 4.8a)と見えないところ(図 4.8b)がでてくる

本来インコヒーレントであるはずのフォノン強度にキャビティによって位相条件が導入さ

れるため，ゆらぎを振幅の足し合わせで考える必要がある

この現象を観察するためには，様々な波数があらかじめ見えるようにしておく必要があ



(a) 

、f:/12.，.2
.. ... ... . .. . ，. 
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FREQUENCY (MHz) 

(b) 
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.‘.・戸 ..... 
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図4.7 平行平板キャビティ内のフォノン共鳴スペクトル

(a)フォノン共鳴スペクトル

(b)キャビティ外のブリュアンスペクトル
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る この測定の周波数都域はレンズでビームを集光したときに起こる散乱角のあいまいさ

によって決まり，これはキャビティがない状態での装置幅に当たる 共鳴スペクトルをみ

てわかるように，各共鳴スペクトルの包絡線はキャビティ外でのブリュアンスペクトルの

装置帽に一致し，装置中高がフォノン共鳴現象が見える周波数範聞と感度とを示している

戸
'
h
H
 

D
'
 

Resonance Condition 
fm=(c/2L)m 

Light 

(川 ハ?ハハハハy
~~VV VVVv 

川 ハ1ハハハ1
~~vv . .' 'VVVV' 

図4.8 キャビティ内のフ ォノンの位相
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さらにフォノンの位相と減衰のことを考慮に入れると，キャビティを一往復する間に波数k

のフォノンについて位相は 2kL変わり，2ILただけ減衰する これからキャビティ内のフ

ォノンのパワースペクトルは

山)oc 1.. 1ー× ロp[2i(ck-ω)L / c -2山 ]_1， 1
2 

Hωーは)+f 叫 (2ikL)叫 [2i(ckーω)L/c-2Lf/c]-ll 

(4.9) 

と表せる このとき，フォノン減表によるスペクトル幅がフォノン周波数に比べて小さく，

2(ck ω)L/cくく1を満たすとき，式(4.9)は

1 1 S(k，cv) oc -， _--.τ × 
(ω-ck)' 1-2exp( -2kLf / c)cos(2kL) + cxp(一4Lf/ c) 

(4.10) 

と簡単になる。測定されるスペクトルは式(4.10)に波数のあいまいさによる装位幅の関数

J(ω)がかかり

P(ω)ocfdkJ(ω)S(k，cv) (4.11) 

で表される

図4.9により高い周波数域でのスペクトルを示した図中の笑線は式(4.11)の計算結果で

ある 音速および減衰の値は文献値を使用した 図からわかる通り理論と笑験はよく一致

する
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図4.9 熱フォノン共鳴スペクトル.

実線:フォノンの位相から算出した理論値
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4.4 円筒キャビティでの熱フォノン共鳴

この共鳴現象をより広い音波物性担Ij定に応用する基礎とするため，次に円筒形状のキャ

ビティ内の熱フォノン共鳴現象の観測を試みた ある種の脂質朕はキャピラリー中に拘束

されることによって円筒状の徳造をもつことが期待される このような系で音波を励起し

て測定を行うことは非常に難しい 熱フォノンで測定可能であるならば系がもっ固有のゆ

らぎを使った測定が可能となる

4.4.1 円筒キャビティ内のフ ォノンモード

キャピラリー中のフォノンモードを計算するために，図4.10のような円筒座標系を考え

る z方向は，r方向に散乱ベクトルが向いており，r=aの位位にフォノンを完全反射する

キャピラリーの剛体主主があるものと考える

rd 
Z 
Eぅ

r=-a 

図4.10 円筒キャビティと円筒座標

速度ポテンシャルを神とし，円筒座標系の波動方程式は

1 0 ( o判 白1グ4白グ世 ， ， 
一一..←一一ー一 一r a-¥_' a-) ， r2 aθ2 . &2 - "0'1' (4.12) 

で表される ここで
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世=件，(r)eimB o， (z) exp(iω) (4.13) 

とおく 仇(r)，仇(z)はそれぞれ.T， Zのみの関数である このようにおくと，式(4.12)は容

易に分離できて日(r). 1み (r)_ (L2 m2 i 一 一一+---'-::;-一ー|ど一一IO，(r)
or2 r or l'-' rーj

F品川
ιてア=-k，2o，(Z) 
σz 

(4.14) 

となり，これから仇(r)の解は m 次のベッセル関数1m(r)になる.前節と同様に固定端反射

による束縛条件r=aでr方向の速度がOという条件から

[u，L， =[去L=心(k，a)= 0 (4.14) 

を満たすような波数k，をもっフォノンが円筒キャビティ中に観測される共的スペクトルの

ピークとなる。図示するとへッセル関数10(r)のr微分1，(r)がOと交わっている点(図中矢

印)をrの小さい方からJOl. J02. )03. ..とし.m次のベッセル関数に対して)=と表す

とk，a=jm"を満たすような波数ιが定まる

oif'公
-0.6 
0 2 

r (a.u.) 

10(r) -

j02 1，(r) ・
0 

8 10 

図4.11 ベッセル関数J。および1'0=11・
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このようにして定めた波数九について，それぞれ図示すると図 4.12のモードがキャピラ

リ 中のフォノンモードである 10，のモードは軸対称のモードであり，それ以外の1m，の

モードは全て軌に対して非対称なモー ドである.以前に報告例のあるシングルモードファ

イハ 中の光散乱では光が中心部のみを通るため，偏光保存散乱では10，以外のモードは観

出IJされない

JO P2〉三〉

図4.12 キャピラリー中のJoおよひ:J]のフォノ ンモード.

4.4.2 キャピラリー中の熱フォノン共鳴の結果と議論

定量測定用 (50μ1)のヵーラスキャピラ リーを円筒キャビティとして用いた このガ「ラス

キャピラリー中に試料として水を満たしたキャ ピラ リーの径は内径1450μm，外径1800

μmである また実験は図4.13に示した系について行った。
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N3 AIR WATER 

図4.13 キャピラリー共鳴器

キャピラリー中で得られたフォノン共鳴スペクトルを図4.14に示す.得られた共鳴スペ

クトルの周波数域は 5-9MHzであり，これまで光ビート分光法ブリュアン散乱装置で得

られた最低周波数のスペクトルである 電気系のフィルター幅は 30kHzである

闘中矢印で示したのは.JOn，Jtnの共鳴ピークである この二つのモードは 500kHz間協

で観測された 先ほどの式から波数k，を求め水の音速vw=1503(m/s) (温度 27.02C)を

入れて計算すると JOn，J1nそれぞれのモードに対して周波数間限 N=1.036MHzである.

このスペクトルではモード Jo• では 11=6 ， 7， 8. J1 • では 11=5 ， 6 ，7 ， 8 が観測された

。。G 。。G G 

5.0 5.5 6.0 6.5 7.0 7.5 8.0 8.5 9.0 

FREQUENCY (MHz) 

図4.14 円筒キャビティ内の熱フォノン共鳴スペクトル.

図中矢印はJOn，J1nのモードを表す.
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より高周波数のスペクトルを図4.15に示す周波数域は30.3-31.3MHzである 二つ

の共鳴ピークが観測され，ピークの幅が53kHzのであると見積もられた しかしこの周

波数域ではフォノン吸収による自然幅 10kHzよりかなり広い，これはより高周波数にな

ってくると，ベッセル関数の高い次数のモードが JOn，11nのモードに集まってきてこのよう

に分離せずに観測されたものと考えられる

RBW..... H.W .H.M : 53 kHz 

30.20 30.40 30.60 30.80 31.00 31.20 31.40 

FREQUENCY (MHz) 

図4.15 円筒キャビティ中の高周波共鳴スペクトル.

キャピラリーの内径:1.45 mm 
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ベッセル関数のモードを図 4.16に示す.図中太線はJOn，J1nのモードであり，それより

高次のm>2モードは低い周波数側カ、ら m=O，lのモードに近づいている.

これを確かめるためにスペクトラムアナライザの分解能を上げた測定を行った だがフ

ォノンの減衰による幅が観測されたモード間隔に比べて広いため，各モードを分離して測

定することが不可能であった キャピラリーの径をより小さくすることによって各モード

間隔を広げた測定を行い，それぞれのモードを分離して観測することを試みた.

この笑験に用いたキャピラリーは内径921μmである周波数域は30.3-32.3MHzであ

る 783 kHz間隔でJOn，J1nの共的ピークが見えておりその周りにJm"(m>2)のモードが集

まっている様子が観測された

30.4 30.6 30.8 31 31.2 

FREQUENCY (MHz) 

図4.16 円筒キャビティ中のモード.

太綿布n' J]nのモード
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n
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G 

30.3 30.7 31.1 31.5 31.9 32.3 

Frequency (M Hz) 

図4目17 高周波共鳴スペクトル.

キャピラ リーの内径 ・921μm

図中矢印はJOn，JJnのモードを表す.
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4.4.3 熱フォノン共鳴を用いた高精度音速測定

これまでに述べた熱フォノン共鳴スペクトルのピーク間隔から音j迭を求めることができ

る。またこれまで'散乱角の小さな領域における測定時の問題点であった

-散乱角決定時の誤差が散乱角に比べて大きく i，波数の決定精度が下がる

-散乱角のあいまいさによる装置帽の広がり

などの波数決定のあいまいさはもはや問題ではなくなった これまでのブリュアン散乱測

定装置の限界はレーザーの回折広がりによって決まっていた ビームを広げずそのまま用

いたときには回折によって散乱角のあいまいさがある 現在実験に使用しているレーザー

ではスペク トル上で約 1MHzの回折による装置幅があり，これより狭いスペクトルでは減

主主によるピーク幅を計測することがほとんど不可能であった ところがこの熱フォノン共

~t:lの技術を使うとフォノンの波数はキャビティによって定まり，分解能は電気的なフィル

ターの帽で決まる このことから，散乱角が小さい領域における高精度の波数決定法とな

り得る.これからは回折広がりより細いスペクトルの観測が可能であり，光ビート分光法

の高い周波数分解能がそのまま測定精度に結ひ'つくようになった

この高い波数決定精度をブリュアン散乱の高精度音速担Ij定に利用した 熱フォノン共鳴

では，高周波数になり各モードの次数が上がるに従って音速に対して共的ピーク周波数が

敏感に動く。

F=I侍-討 (4.15) 

音速変化&による周波数変化tJFは，平行平仮キャビティでは次数nに比例して大きくなる

図4.17に水の温度に対する共鳴ピーク周波数を示した温度調節できるようにした試料

セルの中に水を入れ，そこにキャピラリーを設置してフォノン共鳴測定を行った 図中笑

線はそれぞれのピークに線形最小自乗法によってフィッティングした線である この傾き
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この温度範囲では水の音速変化とその周波数から水の音速に対する音速変化率を求めた

このとき音速に対する 1'Cあたりの音述変化率命/cは

0.0018であり 10.3ほどの小さな音速変化が観察できることがわかった

率はほとんど一定と見てよい

/). v /v応10-3

f = O.0482T + 27.686 29.00 

28.80 

28.60 

28.40 

(
N
工
三
)
〉
O
Z凶
コ

σ凶
Z
L
X〈
凶
止

f = O.0479T + 27.247 

28.20 

29.0 27.0 

(OC) 

25.0 

TEMPERATURE 

23.0 21.0 19.0 

水の温度変化と共鳴ピーク周波数変化.図4.18
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4.5 四章のまとめ

偏光変調ロックイン方式を開発し，微小領域内の熱フォノンモードの測定に光ビート分

光ブリュアン散乱法を応用した その結果として mmサイズの平行平板キャビティおよび

円筒キャビティ中のブリュアン散乱測定が高い分解能で行えるようになった

またキャビティ内で起こる熱フォノン共鳴現象を観察し，サーマルなゆらぎが共鳴現象

を起こすことを説明し，そのスペクトルが理論と一致することを示した またこの現象を

利用することで， これまで散乱角が小さいときに問題となる散乱角の決定精度が向上する

ことを見いだし，散乱角が小さい領域におけるブリュアン散乱測定の新しい波数決定法と

なることを説明した

これらの結果は微小領域でのフ'リュアン測定の基礎であり，これから様々な物性測定に

低周波フォノンが使われる道をB品、た
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第五章結論

光ビート分光ブリュアン散乱装置を改良し，帯域を広げることによって 5MHzから

2000 MHzの超高分解能フォノン・スペクトロスコピー技術を確立した本研究の主な成

果は次のように要約される

-光ビート分光ブリュアン散乱装置の最適化によって高周波化，高感度化に成功した

この成功により液体での帯域をこれまでの2倍に拡援した さらに散乱光強度の小さ

い国体試料のブリュアン散乱スペクトルを高い分解能で測定することに初めて成功し

光ビー卜分光ブリュアン散乱法がより多様な測定に使えることを示した

-この改良された装置で熱的非平衡系における小角ブリュアン散乱スペクトルを高い分

解能で計測し，熱的非平後i系においてブリュアンスペクトルに非対祢が現れることを

確認した ブリュアンスペクトルに非対称が現れることを波動論的に解釈することに

より，これまで考慮されていなかったフォノンの反射の影響および非単一温度勾配の

影響を簡単に評価し，実験と理論の検証が行えるようになった

-微小領域におけるブリュアン散乱測定を行い，平行平板キャビティと円筒キャビティ

中の熱フォノンの共鳴現象を観測した この現象が小角散乱領域における新しい波数

決定法となることを見いだし，光ビート分光ブリュアン散乱法が低L、周波数領成にお
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いて精度の良い音波物性測定が可能であることを示した

この超高分解能フォノン ・スペクトロスコピー技術は特に高い分解能の必要な、波長の

長いゆらぎに対して有効である.系に対して非接触なこと，固有のゆらぎだけで測定が可

能であることなどから，ゆらぎの相関長が長くなる臨界現象などの物性測定に今後使われ

て行くことが期待される
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