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研究成果の概要（和文）：試料温度と伴に変化する複屈折の情報を2次元イメージング画像として可視化し, 偏光顕微
鏡では不可能であった位相差や主軸の回転角度を定量評価できる測定システムを開発した。その結果, これまで不可能
であったごくわずかな位相差の変化を検出する解析手法を開発した。本測定装置と解析手法を利用することによって, 
薄膜やバルク試料を問わずデバイス材料の汎用的な物性評価装置として活用できる。
一般に複屈折は波長光の半波長を超える測定は原理的に不可能である。しかし我々はその測定限界を超えるため, 3種
類の波長光を用いて同時に複屈折測定し, その合成データを用いることによってその限界を超える事に成功した。

研究成果の概要（英文）：This study is observation of the optical birefringence of imaging system as a 
function of temperature of several optical crystals. In CaF2, we expect no birefringence at 20-500 K but 
the artifact signals derived from optical windows of cryostat were observed. We developed that the 
intrinsic signals were obtained subtracting from the artifact ones. As a result, we can observed low 
retardation much rather than the conventional method. Simultaneously, the temperature dependence of 
azimuth angles were observed.
On the other hand, to observe the retardation lager than half of the wave length (the theoretical limit), 
we observed the three kinds of wave length (523nm, 543 nm, 575 nm) at the same time, and then the 
composite photograph can shows the large retardation imaging data beyond the theoretical limit.

研究分野：低次元磁性体

キーワード： 複屈折　構造相転移　磁気相転移　イメージング技術

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
複屈折の測定には様々な測定手法がこれ
まで考案されてきた。特にクロスニコル法を
利用した偏光顕微鏡は装置構造が簡単であ
るため, 多くの研究で利用されてきた。しか
し偏光顕微鏡では精度の高い位相差測定や
定量評価が難しい事もあり, 最近では高精度
な測定が可能な光弾性変調法を利用した装
置を用いた研究が主流となっている。しかし
これらの装置では 1 点(面)での情報しか得ら
れない欠点があった。そこで液晶位相変調法
が考案された。本手法では 1グリッド内の液
晶を制御する事で 1ピクセル毎に高精度の位
相差を求める事ができるため, 現在の２次元
複屈折イメージング装置は全てこの手法を
採用している。 
 ２次元複屈折イメージング装置の主要な
用途は工場におけるフィルムや透明な光学
素子の品質評価に使われているのみで, 基礎
物性評価装置として大学・研究所レベルでの
研究利用はほとんど無い。 
 
２．研究の目的 
試料温度と伴に変化する複屈折のミクロ
な情報を２次元イメージング像として可視
化し, 偏光顕微鏡では不可能であった位相差
や主軸の回転角度を定量評価できる測定シ
ステムを開発する。その結果, 薄膜・バルク
試料を問わずデバイス材料の汎用的な物性
評価装置として活用する事を目標とし, 以下
の 3点について重点的に研究をおこなう。 
(1) 温度を可変できる２次元複屈折イメージ
ングシステムを構築する。 
(2) 構造相転移により発生するマクロなドメ
イン構造をイメージング画像として可視化
し, ドメイン毎の複屈折測定法を確立する。
(3) 複屈折の温度依存性から磁気比熱の情報
が得られるため, ドメイン毎の磁気比熱の評
価法を確立する。その結果, ドメイン内ばか
りでなく相境界近の磁気状態も磁気比熱の
変化より明らかにする。 
 
３．研究の方法 
(1) 冷凍機の組み立て 
低温測定における最大の問題点は, 複屈
折の測定時間(約 10 秒間)中に試料環境が変
化すれば３波長での測定結果はつじつまが
合わなくなり, 合成したときに偽物の信号
を出力することである。物理的な振動だけで
なく, 例えば空気の熱揺らぎによっても 1～
数 nm 程度の位相差が現れる。そこで試料空
間を真空に保ちたいが, 熱伝導でしか試料
を冷却できないため冷却方法にも工夫が求
められる。ラマン散乱に使用している 15K～
300K まで測定できるクローズドサイクル冷
凍機と顕微分光に使用している80K～500Kま
で測定できる液体窒素吹き付け型の冷凍機
を複屈折装置に組み込む。 
 
 

(2) 低位相差試料の測定 
位相差がほぼゼロと思われている, 等方
性結晶CaF2, 立方晶から正方晶へ構造相転移
を起こすSrTiO3, 結晶構造は立方晶のまま磁
気相転移を起こす KNiF3の複屈折の温度依存
性を明かにする。 
この際, 2 枚の光学窓にはさまれた試料の
本質的な複屈折を測定するためには, 位相
差が小さい光学窓を使用するだけでは難し
い。熱輻射等によって光学窓がわずかに歪ん
だだけで, ニセモノの複屈折が発生するた
め, その補正方法を確立する。 
(3) 測定限界を超えた大きな位相差測定 
一般に複屈折の測定限界は, 原理的には
入射光の半波長までである。しかし異なる波
長の光を用いて同時に複屈折を測定すれば, 
計算により測定限界を大きく超えることが
可能となる。そこで大きな位相差を示す異方
性結晶(CnH2n+1NH3)2CuCl4 の構造相転移を観測
し, 複屈折の原理的測定限界を超える実験
手法を確立する。 
 
４．研究成果 
我々が所有するフォトニックラティス社
製 WPA-100 は 3 波長(523 nm, 543 nm, 575 nm)
の円偏光を用いた複屈折を同時に測定でき
るため, 0～3000 nm 程度までの広範で, なお
かつこれまでの装置では難しかった高分解
能な位相差と単軸方位を同時にかつ, 約 11
万ピクセルの二次元イメージング画像で取
得できる特長をもつ。さらに冷凍機には冷媒
吹き付け型冷凍機と GM 冷凍機の 2 種類を準
備した。 
(1) CaF2の測定 
CaF2は等方性結晶であるため, 位相差はほ
ぼゼロで温度変化しないと考えられる。しか
しながら図1で示すように, 光学窓を通して
測定した位相差(試料+窓)は大きくなった。
一方, 光学窓だけの部分の位相差(窓)も大
きくなった。そこで第ゼロ近似として, ピク
セル毎にベクトル差分をとることで, 光学
窓の成分を除去することに成功した。本手法
は 11 万ピクセルの面内情報を一度に取得で
きるイメージング技術が不可欠である。 

図 1  CaF2 の複屈折の測定結果 
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(2) SrTiO3の測定 
SrTiO3は約 105 K で立方晶から正方晶へ２
次の構造相転移を起こすことが知られてい
る。図 2には 130 K 以下における複屈折と単
軸方位の温度依存性を示している。複屈折に
関してはこれまでの報告と定量的にも一致
した。一方, 単軸方位が 105 K で劇的に変化
する事が本実験ではじめて明かになった。 

図 2 SrTiO3の複屈折の測定結果 
 
(3) KNiF3の測定 
KNiF3は立方晶を保ちながら, 約 246 K で
反強磁性転移を起こすことが知られている。
図3には磁気相転移近傍の位相差とその温度
微分の温度依存性を示している。一般に位相
差はスピンに依存した誘電分極の変化を検
出できるため, その温度依存性は磁気エネ
ルギーに比例する。その結果, 位相差の温度
微分は磁気比熱に相当する。光学モードの格
子比熱のエネルギーは高いため, 室温付近
ではその寄与は無視できる。したがって高温
での磁気状態の研究には非常に有用な実験
手段である事が証明できた。 

図 3 KNiF3の複屈折の測定結果 
 
(4) (C3H7NH3)2CuCl4の測定 
(1)-(3)までは小さい位相差を如何に感度
よく測定するかを研究した結果である。本研
究 は 大 き な 位 相 差 を 示 す 化 合 物
(C3H7NH3)2CuCl4 で起こる逐次構造相転移の観
測である。これまでの研究より, 降温過程で
はδ相→180 K→ζ相→132 K→η相と逐次構
造相転移を起こすことが知られている。 
 図 4 には(C3H7NH3)2CuCl4の複屈折と単軸方
位の温度依存性を示す。図 2と図 4を較べる
と複屈折が 100 倍近く大きい。それにも関わ 

図 4 (C3H7NH3)2CuCl4の複屈折の測定結果 
 
らず, 逐次相転移にともなう異常の検出に
成功した。具体的には室温から温度を下げて
いくと 179(1) K において構造相転移を起こ
し, それ以下では非整合相となるため, 複
屈折が徐々に減少していく様子が現れた。さ
らに温度を下げると 134(1) K で一次相転移
を起こすため, 複屈折がジャンプする事も
分かった。 
 
(5) (C2H5NH3)2CuCl4の測定 
結晶のドメイン構造を観測した典型例とし
て, 図 5 には(C2H5NH3)2CuCl4の位相差と単軸
方位のイメージング画像を示す。位相差より
一様な試料に見えるが, 単軸方位から, 90度
ドメインが存在することが明瞭になった。こ
の結果から, 図 6には主ドメインの部分だけ
を選び出して複屈折の温度依存性をまとめ
た結果を示す。200 K 付近で｜na-nb|が一旦ゼ
ロになったが, この原因は 200 K 以上では
na-nb> 0 だったのが, 200 K 以下で na-nb<0
となったためであることが, 単軸方位のイ
メージング画像より明かになった。 
 これまで複屈折の温度依存性は回転検光
子法を用いて測定が行われてきた。しかしな 

図 5 (C2H5NH3)2CuCl4のイメージング画像 
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図 6 (C2H5NH3)2CuCl4の複屈折の測定結果 
 
がらこの手法では測定温度毎に軸方位に合
わせて偏光子や検光子の調整が必要なため, 
軸方位が変化するような相転移温度近傍で
の複屈折の研究は進展していない。一方, 本
研究で使用するフォトニックラティス社製
WPA-100 では, 4 種類の偏光フィルタを敷き
つめて位相差と軸方位を約 11 万ピクセルの
二次元情報として同時に取得できるため, 
相転移にともなうドメイン観察等の研究に
は最適であることを明かにした。 
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