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電相での温度変化を非調和振動による温度変化とみなすと,反強誘電相での温度変化に対

する line幅の急激な減少は,非調和振動による温度変化より傾きが大きい｡実験結果か

ら後者の温度変化を除いたものが,秩序度に関係する温度変化と考えられる｡このような

line幅の減少や peak強度の増大は,徐々に起こっている｡このことは, 秩序度が0か

らT<TNですぐ1になる Nagamiya mode13)では不十分であることを示唆しているo
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10.色素レーザー励起による格子振動のノ､イパーラマン散乱現象

渡 辺 賢 司

(序論 )

ノ､イパーラマン散乱はラマン散乱と選択則が異なりラマン禁制な格子振動モー ド卑調べるの

に原理的にすぐれている｡しかし,/､イパーラマン散乱はラマン散乱に比べ散乱効率が小さい

ためラマン散乱ほど普及していない｡本研究は電子励起状態による共鳴効果を利用して,ハイ

パ ーラマン散乱効率の増加をはかるための基礎研究である｡この様な畢鳴効果は単に感度向上

の観点のみならず,電子格子相互作用に関する新しい知見をもたらす意味で重要である｡具体

的な研究目的は

(Ⅰ) 実験系の工夫をはかった上で発振波長可変の色素レーザー励起による格子振動のハイパ

ーラマン散乱スペクトルが観測可能か, SrTiO3結晶を例にとり実験的に調べる｡

(Ⅱ) Ⅰで観測されたフォノンモードのいくつかについて,励起フォトンエネルギー ha)の2

倍を基礎吸収端に近づけて,散乱効率の励起光波長依存性を調べる｡

(SrTiO3結晶について )

SrTiO3結晶はベロブスカイト構造をもち,対称中心をもつ全部で7つの光学規準振動モー ド

のすべてがラマン禁制でハイパーラマン許容である｡Nd:YAGレーザー励起によるSrTiO3

結晶のハイパーラマンスペクトルの一例を図1に示したO図の横軸は励起光振動数の2倍2a,ll

を基準としそこからの散乱光の振動数シフトをあらわす｡また図中T0,LO はそれぞれ横波
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光学モード,縦波光学モー ドをあらわす｡なお,

SrTiO3結晶の基礎吸収端E3は約3･46eVと

報告されている｡

(実 験 )

励起光源として使用した色素レーザーは本実

験のために自作した｡測定に際しては,ノ､イパ

ーラマン散乱スペクトルの全体的傾向を調べる
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図1 SrTi03のノ､イパーラマンスペク トル

の例 (準前方散乱配置 励起光波長 :

1･06pm(2ha'1-2･33eV))
ために光多チャンネル検出器を使用し,散乱効

率の励起光波長依存性を調べるためにゲーテッドフォトンカウンティング法を用いた｡特に前

者については,装置の性能を十分調べた上で冷却装置を特別に改良し高感度化をはかった｡

(実験結果及び考察 )

(1)検出系の高感度化をはかることによって色素レーザー励起による格子振動のハイパーラマ

ン散乱をSrTiO3結晶にっいて初めて観測した(図2)｡ 他の2,3の物質について行った

実験とあわせて色素レーザー励起によるこの

様な実験が可能であることがわかった｡

(2)比較的散乱効率の大きいT0-1,も0-3

モードについて散乱効率の励起光波長依存性

を,励起フォトンエネルギー hQ,1の2倍が基

礎吸収端Egにいたるまでの領域で測定した

(図3a.b)｡全体的傾向として指数関数プ

ロットでみて,TOモー ドの散乱効率は2×

ha)1がEgに近づくに従ってゆるやかに増加

しているのに対し,LOモー ドの方は,2×
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図2 色素 レーザー励起による SrTi03の

ハイパーラマンスペクトルの例 (準前

方散乱配置 励起光波長 :8080A

(2方a'1-3･06eV))

hwl-2･9-3･4eVの範囲でほとんど一定

で,3.4eVをこえると急激に増加する｡ この様な散乱効率の増加の機構については,時間

に依存した摂動論を用いると,電子格子相互作用の種類によっていろいろ考えられるoその

なかでもっとも簡単なモデル計算をした結果が図の実線である｡その計算では,二光子許容

準位-の共鳴項を無視したことや電子の状態密度を簡単化しすぎた等のために必ずしも満足

いく結果が得られていない｡
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(3)ポラリトンモー ドを観測 した(図4)｡このポラリトンモー ドは励起光振動数を大きくして

いくと高エネルギー側にシフトしていくことがわかった｡観測されるポラリトンモー ドの振

動数は,関与する屈折率の波長依存性をもとにして実験条件を考慮することにより計算でき

る｡図5は図4の実験条件のもとで計算 した例である｡これは図4と一致している｡この実

験結果は色素 レーザーを励起光源として用いることにより対称中心をもっ物質のポラリトン

分散曲線が観測できることを意味している｡
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図3a TO-1モードの散乱効率の励起光波 図3b I一o-3モードの散乱効率の励起光波

長依存性 (黒丸が測定値,実線はモデル計算 長依存性(黒丸:測定値,実線 :モデル計算

による結果である)
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図4 色素レーザー励起によるSrTi03のハイ 図5 SrTi03のポラリトン分散曲線 (計算)

パーラマンスペクトルの例(準前方散乱配置 βは散乱角,βをしるしてある実線はェネル

励起光波長7540A(2紬 1-3･28eV))2000 ギーと波数ベクトルの保存則をみたす曲線で

cm~1のスペクトルはポラリトンである｡ ある｡Ⅰで示した領域でポラリトンモードが

観測される｡
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