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パルス誘導光散乱による臨界緩和時間計測

相転移物性研究分野辻見裕史，吉岡伸也，松井卓也，八木駿郎

時間分解フォノン分光装置を開発し，これを用いて強誘電体電子材料円bHS04のb軸方向へ進む音響フォ

ノンを，従来の実験手段では困難であった数 GHzの周波数領域で測定することに成功した。相転移温度Tc近

傍での音響フォノンの角振動数と減衰率の異常性から，RbHS04の電気分極の揺らぎの緩和時間 τの温度T

依存性を τ=(2.1:tO.5)XlD-11・(Tc一T)一1秒と決定した。

電子材料のための新しい物性を研究する上で，構造

相転移がどのような機構で起こるかを解明することは

極めて重要である。そのためには，相転移を引き起こ

す原子や分子またはそれらの集合体(オーダーパラ

メータ)の動的な挙動を捉えることが重要である。そ

の際，オー夕、ーパラメータと結合する音響フォノンの

測定が極めて有用となる。オーダーパラメータの動的

物性を音響フォノンの挙動の変化として捉えることが

できるからである。

我々は「時間分解フォノン分光装置」を開発し，こ

れを用いて強誘電体電子材料である RbHS04のb軸

方向へ進む音響フォノンを，従来の実験手段では困難

であった数GHzの周波数領域で測定することに成功

した。この音響フォノンの挙動の異常性から，強誘電

体 RbHS04のオーダーパラメータである電気分極の

動的な挙動を明らかにしたので報告する O

実験装置のブロック・ダイアグラムを図 1に示す。

光源として，CW励起・モードロック・Qスイッチ YLF

パルスレーザー (Quantronix4216)の基本波(波長

1053 nm)を用いた。出力ノ¥Jレス光の先頭値は1.8MW

であり，パルス幅は60ピコ秒である。このパルス光を

TFP (Thin Film Polarizer)で2分し，試料中で θ=

33.4。の角度で交差・干渉させることによりコヒーレ

ントな音響ブオノン(波長1.84μm) を励起した。

励起ブォノンの検出にはパルスプロープ法を用い

た。非線形光学結晶 (KTP)を用いて，光源出力ノfル

ス光の 1部から第2高調波(波長=526.5 nm)を作

り，これをプロープ光とした。プロープ光を励起フォ

ノンに対してブラッグ回折条件を満たすように結晶に

入射させ，プロープ光が到達した時刻 tでの音響フォ

ノンの振動状態を回折光強度として捉えた。この到達

時刻tを光遅延装置 (DelayLine)で変えることによ

り，回折強度の時間変化1(t)すなわち音響フォノン

の振動の実時間計測を可能としている。

図2は強誘電体RbHS04のb軸へ進む音響ブオノ

ンによるプロープ光の回折強度の時間依存性1(t)の

実例である。この結果から，温度降下にともない振動

周期が長くなっていることと(フォノンの振動数が低

下している)，また相転移温度 (Tc= -6.2
0

C)付近で

減衰が急に激しくなっていること(フォノンの寿命が

短くなっている)を見い出した。特に Tニー7.00Cで

のデータが示すように，開発した装置では減衰が激し

いフォノンでも，その振動状態をはっきり捉えること

ができ，ブォノンの振動数と減衰率を明確に測定でき

る所に，時間領域での測定法である「時間分解フォノ

ン分光法」の威力と有用性が顕著に現れている。もし

この音響フォノンを周波数領域での測定法であるブリ

ルアン散乱で測定すると，図3の Cに示すように強度

が弱くかっ幅が広いブリルアン散乱線として観測され

る[1J。このブリルアン散乱線からブォノンの振動数や

減衰率(線幅)を確定することは明らかに困難である。

図4に測定したフォノンの角振動数 ωaと減表率

γaの温度依存性を示す。 Tc以下で両者とも顕著な異

常を示すことを見い出した。従来の実験手段では困難
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RbHSO.のb軸方向へ進む音響フオノンによる

回折光強度の温度依存性

図2
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図 4 RbHS04のb軸方向へ進む音響フォノンの角振

動数 ωa(白丸)と減衰率 γ.(黒丸)

であった 2GHzの周波数領域で，音響フォノンの異常

を初めて捉えたことになる。この異常はオーダーパラ

メータである電気分極の揺らぎに関する情報を含んで

いる。というのは， Tc以下で観測下の音響フォノンが

電気分極の揺らぎと双一次的に結合するため，電気分

極の揺らぎの動的な挙動が音響フォノンの異常性とし

て現れるからである。角動数 ωaと減衰率 Yaの異常部

分から，電気分極の揺らぎにデパイ緩和を仮定して緩

和時間 T (揺らぎが熱平衡に戻るまでの目安となる時

間)を τ=(2.1:tO.5) XIO一II・(Tc一T)一l秒と求め

た。この結果は，相転移温度Tcで電気分極の揺らぎの

緩和時聞が発散するという動的現象(臨界緩和)を捉

えたことを意味する。
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