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研究成果の概要（和文）：低温の量子常誘電体において存在が確認されている「温度の波動」（第

二音波）をレーザー光を用いて励振するために，非平衡熱力学に基づいて光散乱スペクトルの 
より定量的な解析手法を考案した．また，この手法による自発光散乱スペクトルの解析結果と，

高分解能誘導ブリルアン散乱の解析結果を組み合わせ，第二音波の励振に不可欠な重要な基礎

的データである，フォノン間散乱における正常過程と抵抗過程の緩和時間を決定することがで

きた． 
 
研究成果の概要（英文）：A more systematic analyzing method for light-scattering spectrum 
has been developed basing on non-equilibrium thermodynamics, in order to optically 
generate the temperature wave (second sound) in quantum paraelectrics. Also, combining 
spontaneous light-scattering and high-resolution stimulated Brillouin scattering, the 
normal and resistive relaxation times in phonon-phonon scattering, which are essential 
fundamental information for generation of second sound, have been determined.  
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１．研究開始当初の背景 

チタン酸ストロンチウム（SrTiO3）やタン

タル酸カリウム（KTaO3）は「量子常誘電体」

と呼ばれる物質群に属する．本研究の開始以

前，低周波数領域の自発光散乱では SrTiO3

において特異なピークが観測されていたが，

その起源については 10 年以上もの長きに渡

って論争が続いていた．しかし，より詳細な

光散乱測定と新しい解析手法によって，2007
年にその起源が「温度の波動」であることが
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ほぼ確実であることがわかった．そこで，こ

の「温度の波動」（第二音波と呼ばれる）を

誘導ブリルアン過程を通してレーザー光に

よって積極的に励振できれば，コヒーレント

な第二音波を作り出せるのではないかと考

えた． 
 
２．研究の目的 

量子常誘電体において，レーザー光を用い

て「温度の波動」である第二音波を励振する

ために必要な基礎的知見を収集し，コヒーレ

ント第二音波の励振を試みる． 
 
３．研究の方法 
（１）第二音波の存在を議論するためには，

誘電体における熱エネルギー担体である「フ

ォノン」の寿命あるいは緩和時間を正確に知

ることが本質的に重要である．フォノンの緩

和時間は，室温程度の高温領域では，低周波

数の光散乱スペクトルに現れる「準弾性成

分」（熱レイリー線）の線幅から知ることが

できるが，低温になるとこの仮定が破綻する

ために，準弾性光散乱から正しいフォノン緩

和時間を知ることができなくなる．これはフ

ォノン気体における非平衡性が原因である

ことが分かっていたが，実際に観測される非

平衡時のスペクトル線幅と正しいフォノン

緩和時間の関係を新たに理論的に導くこと

によって，この問題を克服する． 

 

（２）過去に測定されている量子常誘電体に

おける光散乱スペクトルを洗練し，より広い

温度範囲，周波数範囲のデータを網羅する．

さらに(1)で導かれる非平衡状態にも対応で

きるスペクトルの解析手法を用いて新しい

データを解析することで，正しいフォノンの

緩和時間を見積もる． 

 

（３）自発光散乱法の改良を行い，また，よ

り高分解能な誘導光散乱法（誘導ブリルアン

散乱法）も用い，音響フォノン線の高分解能

分光を行う．温度依存性と波数依存性を測定

することによって，音波減衰の種類（熱力学

過程/量子力学過程）や，フォノン-フォノン

散乱に関わるフォノンの波数の大きさが評

価できる． 

 

（４）第二音波の許容される条件を導いた上

で，パルスレーザーを用いた衝撃誘導熱散乱

実験を行う．これによって結晶中にインパル

シブに熱を創り出すが，もし温度の波動（第

二音波）が過減衰となる場合，即ち熱が拡散

する場合には熱緩和と呼ばれる指数関数の

減衰が観測される．一方，もし温度の波動（第

二音波）が常減衰となる場合には，信号は振

動的な振る舞いに変わる 

 

 

４．研究成果 

（１）非平衡熱力学を用いて，非平衡なフォ

ノン気体における光散乱スペクトルの表式

を導出することに成功した．これによって，

高温から低温にかけての広い温度範囲，およ

び約 1GHz～1000GHz 程度の広い周波数範囲に

渡る光散乱スペクトルを予想できるように

なった． 

図１．非平衡熱力学に基づいて計算したフ

ォノン気体に対する光散乱スペクトルの

概形 

 

図 1に計算によって得られた光散乱スペクト

ルの概形を一覧形式で示す．この図において

は，横方向は右（左）に向かうほど抵抗散乱

過程が希薄（頻繁）であり，縦方向は上（下）

に向かうほど正常散乱過程が希薄（頻繁）で

あるような順に配置されている．0.1～100 ま

での数字はフォノン平均自由行程と実験で

決まる長さ尺度の比を表し，数字が大きいほ

ど衝突が希薄であることを意味する．左の列

は熱拡散レジームに対応し，右下のグループ

が第二音波レジーム，右上の領域は非平衡レ

ジームである．また，グラフは全て両対数軸

でプロットされている． 

この一覧から分かるように，フォノン気体

において抵抗過程が支配的である場合には

スペクトルは熱拡散の準弾性光散乱（熱レイ

リー線）を中心に持ち，その裾野により幅の

広い第二の準弾性散乱成分を伴う．また，正

常過程のみが支配的である場合には，熱レイ

リー線は消失し，シフトを伴った「第二音波

線」へと変貌する．これは熱の波動が抵抗過

程によって過減衰状態となるために熱拡散

が（見かけ上）起こっており，抵抗過程がな

くなれば，正常過程フォノン（波数の小さな

熱フォノン）の集団運動として常減衰の熱の

波動，すなわち常減衰第二音波が存在できる

ことに対応している．さらに正常過程も抵抗

過程もあまりおこらないような希薄なフォ

ノン気体では非平衡性によってスペクトル

は従来知られていない特異な形となること

がわかる（図１で右上の領域）．この場合，



 

 

スペクトルは一つの成分へと融合し，その線

幅は光散乱の波数の 1乗に比例するようにな

る．熱レイリー線は光散乱の波数の 2乗に比

例するため，この「波数 1乗特性」は非平衡

性の特徴と解釈することもできる．実際に多

くの結晶において，低温において熱レイリー

線の線幅が波数の 2乗特性から 1乗特性へと

変化していく様子が観測されていたが，その

理由を系統的に説明することに初めて成功

した． 

このような知見はスペクトルの振る舞い

を予測できるだけではなく，新しい表式を実

際のスペクトルの解析に用いることによっ

て，これまでに得ることが不可能であったス

ペクトル形状（線幅・シフトなど）の決定因

子に含まれるフォノンの緩和時間（正常過程

および抵抗過程の緩和時間）を知ることを初

めて可能にした． 

 

（２） 従来の自発光散乱分光器は周波数シ

フトがゼロの位置（励起レーザー線の位置）

を中心にはズームできるが，音響フォノン線

のように周波数シフトを持つ線をズームす

ることは通常はできない設計になっている． 

そこで図２に示すような改良を施し，周波数

シフトが大きい場合にも任意の周波数位置

でスタビライズできるようにした．このシス

テムではあらかじめ励起光レーザーと周波

数差をつけた補助光源をスタビライズ用レ

ーザーとして別途用意するため，任意の周波

数位置でスペクトルをズームできるように

なった． 

図２．任意の周波数位置でスペクトルをズ

ームできるように改良した自発光散乱分光

システム 

 

  誘導ブリルアン散乱については従来から

運用しているシステムを用いたが，光学系の

配置を見直したり，信号系統の改良・見直し

を進めた結果，従来よりも S/N 比が格段に向

上し，信号の弱い量子常誘電体における横波

音響フォノン線が観測できるようになった．

誘導ブリルアン散乱における使用レーザー

波長は 1064nm, また改良された自発ブリル

アン散乱システムでは 532nm のレーザーを用

いるので，観測/励起される音響フォノンの

波数および周波数はちょうど 2倍異なる．し

たがって自発・誘導ブリルアン散乱によって

得られる音響フォノン線幅の温度依存性は

そのまま波数（周波数）依存性の温度変化に

なる．実験の結果を図 3に示す． 

図 3．タンタル酸カリウムにおける TA フォ

ノン線幅の温度依存性と励起波長依存性 

 

線幅は温度降下と共に一旦増大し，150K 程度

で極大値を取ってから温度の 1乗程度に比例

して緩やかに減少している．通常の誘電体結

晶では音響フォノン線幅の温度依存性は温

度降下に対して単調減少であり，低温領域で

は温度の 3乗から 4乗という激しい狭窄化を

示すことがよく知られている．これは低温で

は音波の伝搬を妨げようとする「熱フォノ

ン」が急激に減少するためであるが，それに

対して量子常誘電体であるタンタル酸カリ

ウムでは熱フォノンがあまり減少せず，低温

でも多数の「熱フォノン」が熱励起されてい

ることを明瞭に示している．また，タンタル

酸カリウムでは，極低温から室温にかけての

広い温度範囲において 2倍の周波数比を持つ

フォノンの線幅が約 4 倍の比を保っている，

すなわち周波数の 2乗に比例する線幅を持ち

続けることがわかった．これは通常の誘電体

結晶では高温でのみ見られる現象であり，こ

の事実も「低温にも関わらず多数の熱フォノ

ンが熱励起されている」という事実を明瞭に

示している． 

 

（４）衝撃誘導熱散乱実験を用いて熱拡散の

時間プロファイルの温度依存性を測定した．

今回用いたシステムではレーザーパルスの

時間幅が 7ns と広く，また測定系の周波数帯

域が約 50MHz であったため，熱拡散の様子の

みを観測することになる．その結果，熱拡散

に寄与する抵抗過程の緩和時間の温度変化

が得られ，低温では抵抗過程の緩和時間が非

8
10

7

2

4

6

8
10

8

2

W
id

th
 [H

z]
6 8

10
2 4 6 8

100
2

Temperature [K]

 : 514.5[nm]
 : 1064 [nm]



 

 

常に長くなっており，抵抗過程がほとんど起

きていないことがわかった． 

  この低温で「抵抗過程がほとんど起きてい

ない」という事実と(3)の「熱フォノンが多

数熱励起されている」ということを組み合わ

せると，少なくともタンタル酸カリウムにお

いては「低温では正常過程がフォノン間散乱

を支配している」という新事実が導かれる．

そのような状況では図１に示したように，光

散乱スペクトルでは熱レイリー散乱の代わ

りに第二音波ピークが現れるはずである．実

際にタンタル酸カリウムでは約 15K以下の温

度領域でこのような光散乱スペクトルが観

測されているため，タンタル酸カリウムでは

第二音波が存在できるということをより系

統的に示せたことになる． 

  一方，チタン酸ストロンチウムでは 105K

の構造相転移によって音響フォノン線が大

きく変化してしまうために，誘導ブリルアン

散乱を組み合わせた音響フォノン線幅の解

析は困難であるが，自発光散乱の系統的な解

析から第二音波が存在するための周波数バ

ンドが明確に定義できることを明らかにし

ている． 
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