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本研究では，高感度，超高分解能の動的光散乱装置を開発し，従来捉えることが非常に

困難であった気体における熱フォノンの観察を行った．それにより，気体中の熱フォノ

ンの速度分散から緩和現象を捉えた．さらに、熱フォノンが分子自由度と結合したモー

ドが気体の光散乱スペクトルに現れることを実験的に確認し，新たな気体の緩和測定手

法として，熱フォノンスペクトロスコピーを完成させた． 

 

「背景」 

熱フォノンとは熱揺らぎの音波モードであり，物質中にあらゆる方向に，広い周波数帯

にわたって伝搬している．その伝搬の様子を動的光散乱で観察することで，物質の静的，

動的な構造を知ることができるため，古くから物性観察のプローブとして用いられてき

た．工業的には、動的光散乱手法は、温度計、超音波素子を直接使うことの出来ない、

超高温、超高圧といった極限環境下においても用いることができるというメリットがあ

る．さらに熱フォノンと分子自由度が結合することで，熱フォノンスペクトルとは異な

るスペクトル（カップリングモード）が現れることが，液体において確認されている．

このカップリングモードは緩和周波数，緩和強度という情報を含むために，新たな分子

緩和測定手法として注目されている． 

熱フォノンは音波と同様に物質の静的かつ動的な構造を反映して伝わるが，一方でコヒ

ーレントに印加できる電場や音場と異なり，コヒーレンシーが小さく，強度も極めて弱

い．そのため，超音波などの外場によって生じる散乱光と比べると，ブリュアン散乱光

と呼ばれる熱フォノンによる散乱光はきわめて弱く、スペクトル解析することは容易で



はない．さらに，物質中を通過する光の散乱強度は、温度や散乱体積が一定の場合、圧

縮率，密度の自乗にほぼ比例するため，液体の光散乱能と比べ、固体や常圧の気体の光

散乱能は約 1/100,1/1000 と小さい．そのため，気体における動的光散乱測定は，高感

度の分光が可能な１GHｚ以上の高周波数域に限られていた． 

 

「高感度，超高分解能・動的光散乱手法の構築」 

「高感度化」 

本研究では，ヘテロダイン原理を用いた光ビート分光手法を用いて，高感度，超高分解

能の動的光散乱装置を開発した．受光素子回路におけるノイズを減少させるためのフィ

ルタリング，迷光を減らすための光学系，高い周波数安定度をもつ高出力レーザーの使

用などにより，従来の光ビート分光手法と比べ，約２桁感度を向上させることに成功し

た．それにより，10MHz 以下の気体の熱フォノンスペクトルを捉えることに初めて成功

し，固体を含む，光の透過性のあるほぼすべての試料において，相を選ばず熱フォノン

を測定することが可能になった。 

「高精度化」 

低周波数域の熱フォノンスペクトルを得るためには，低角前方散乱測定を行う必要があ

る．低角散乱測定では，レーザーを集光することで，光散乱スペクトルの強度が向上す

るものの測定散乱角度の曖昧さが生じてしまい，光散乱スペクトル測定精度が低下する

という問題がある．そこで，シリンドリカルレンズを用いて散乱面に対して垂直方向の

みを集光し，かつビームエキスパンダーを用いて散乱面方向のレーザー径を拡大し平行

度を向上させることにより，装置幅を約1/1000へと減少させた．この方法により，感度

を失うことなく熱フォノンスペクトルの測定誤差を減らし，前方散乱においてピーク測

定精度の向上，幅の定量的議論が可能となった． 

 

 

 

図 1 光ビート分光動的光散乱測定装置 

「熱フォノンスペクトロスコピーによ

る分子緩和測定」 

気体における緩和モードの多くは 1GHｚ

以下の周波数域にある．これは従来の分

光手法では観察が困難な領域であった

ため，気体の熱フォノンの緩和分散を光

散乱測定では詳細に観察することがで

きなかった． 



図 2 froen22 ガス（T=300K）の熱フォノン分散 

開発した図 2 の動的光散乱装置を用い

て，CHClF2(freon22),CHF3(froen23)ガ

スにおいて、熱フォノンスペクトルの

ピークシフトから熱フォノンの速度分

散を求め、振動緩和により分散を示す

（図 2）ことを確認した．また，超音波

測定による緩和定数と熱フォノンスペ

クトルによる緩和定数が一致すること

を確認した．これにより、気体の熱フ

ォノンの伝搬が、外場として印可され

る超音波と同様に分子緩和によって変

調を受けることが確認された． 

 

 

「気体における熱フォノン―振動自由度間のカップリングモード測定」 

熱フォノンは熱揺らぎを起源としているため，熱フォノンから分子自由度にエネルギー

が流れるだけではなく，逆に分子自由度

から熱フォノンに同じレベルのエネル

ギーが流れてくる．そのため，熱平衡状

態において，熱フォノンは分子自由度と

常にエネルギー的に結合している．一方，

外場によって励起した音波は，熱フォノ

ンよりはるかにエネルギーが大きいた

め，分子自由度から音波にエネルギーが

流れてくることはない．  

ここで，液体において、分子自由度と熱

フォノンとのカップリングによるモー

ドが光散乱スペクトルに現れることが、

実験的にも理論的にも確認されている．

しかし，気体において、液体と同様に熱フォノンと分子自由度がカップリングした光散

乱スペクトルを実験で明確に捉えた例はない．しかし，このカップリングモードは分子

緩和そのものであるため，熱フォノンと分子自由度間のエネルギー結合という興味以外

にも，従来の緩和測定に替わる新たな緩和測定としての可能性を秘めている． 

 

図 3 freon23 ガスにおける Brillouin ピークと

Coupling ピーク．実線は動的構造因子による

フィッティング曲線． 

そこで，本研究では、上記で開発した動的光散乱手法をより改良することで、freon23

ガスにおける並進―振動緩和によって熱フォノンピーク（ブリュアンピーク）の一部が、



ゼロ周波数にピークをもつローレンツ型のモード（カップリングモード）として現れる

ことを確認した(図 3)． 

また，スペクトルを動的構造因子でフィッティングすることで緩和周波数，緩和強度を

求め，それらが熱フォノン分散から得られる値と一致することを確認した． 

ここで，熱フォノン測定または音波測定では，圧力又は測定周波数を変化させることで

はじめて緩和情報を得ることができるが，一方，カップリングモードスペクトルひとつ

からは，緩和情報を完全に得ることができる．そこで，各圧力下における緩和周波数，

緩和強度をカップリングモードスペクトルから測定したところ，理想気体状態から明確

なずれが現れる高圧下においても，緩和定数は低圧下における値と一致することを確か

めた．音波測定や熱フォノン測定では緩和定数の圧力変化を測定することができないた

め，このカップリングモード測定は，気体の緩和を詳細に知るための有力な手法と考え

られる． 

 

以上のように，高感度，超高分解能の動的光散乱手法を構築し，それにより気体におけ

る熱フォノンを明確に捉えた．そして，熱フォノンが緩和により分散することを確認し

た．また，熱フォノンが分子自由度とカップリングし，それによって液体におけるカッ

プリングモードと同様の緩和スペクトルが，気体においても現れることを実験的に示し

た． 


