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相転移点近傍における光音響波
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We present recent experimental results on photoacoustic (PA) waves near the points of
phase transitions. Exploring the pulsed PA waves in lead, it is clarified that they are dom-
inantly composed of longitudinal ultrasonic wave in the superconductive phase. PA waves
in ferroelastic crystals are also examined. From these results, the PA waves in metals and



音響信号の温度変化は信号をロックイン検出

して,強度と位相を計測した。

3. 超伝導・常伝導転移

この節では典型的な第一種超伝導体であ

る Pb単結晶の光音響波を測定し,時間周波数

解析を行って,光音響波にふくまれる物理量

を明らかにする。さらに相転移点（TC = 7.22

K）付近での光音響信号の変化を解析する。な

お,この実験でもちいた PZTの共振周波数は

3.99 MHz,キュリー温度は 603 Kであった。

図 2は光音響波を超伝導相（波形 a, 4.2 K）,

常伝導相（波形 b, 28.8 K）で測定したもので

ある。波形 cは 2.33 eVの入射レーザー光が

試料表面に到着する時刻を示している。入射

光の結晶内での減衰長は約 26 nmであり,試

料の表面のみでバンド間の電子励起を起こす

[7]。この励起によって表面ではクーパー対が

解離する。

図2から明らかなように超伝導相では鋭い

スパイク状の振動成分が顕著に観測される。

この時間領域の信号を周波数領域にウェーブ

レット変換すると,鋭いスパイクは 4 MHzの

成分であることが分かった。その結果を図 3
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図 2. Pbにおける光音響波の時間領域測定。波形
a, bはそれぞれ超伝導相（4.2 K）,常伝導相（28.8

K）での測定結果である。波形 cは入射レーザー光
が試料表面に達する時刻を示している。文献 [5]

から引用。
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図 3. Pbにおける光音響波を時間周波数解析した
結果。周波数成分の時間変化を示しており,（a）4.0

MHz成分,（b）0.4 MHz成分。実線は超伝導相の
信号,点線は常伝導相での信号を表している。文
献 [5] から引用。

に示す。図 3（a）は 4.0 MHzでの振動成分を

超伝導相（実線）,常伝導相（点線）あわせて示

しており,図 3（b）は 0.4 MHzでの成分をそれ

ぞれの相にたいして示している。この解析結

果から,図 2の光音響波は超伝導相で顕著に

増強される超音波成分（4.0 MHz）と相に関係

なく誘起される低周波成分（0.4 MHz）からな

ることが分かる。

この低周波成分は試料を取り除いた配置で

レーザー光をPZTに照射したときにも観測さ

れることから,光照射による熱が PZT内にお

いて多重反射しているものと考えられる。ま

た,銀や銅の金属において類似の信号が観測

されることも,この低周波成分が PZTに起因

する信号であることを支持している。

一方で,超音波成分は超伝導相の Pbにた

いしてのみ観測された信号であるから, Pb内

を伝播してきた光音響波成分を直接観測して

いると考えられる。この光音響波の性質をさ

らに明らかにするには,相転移点近傍でのこ

の成分の温度変化を観測することが有効であ
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図 4. Pbにおける光音響信号（PAS,●）の温度変
化。実線は縦波超音波の伝播強度の温度変化を計
算で示したもの。文献 [5] から引用。

ると予想される。つぎに光音響信号の温度変

化を示す。

図 4は 2.41 eVの断続光照射下での光音響

信号（●）を二位相ロックイン検出器で観測し

たものである。転移温度 TC以上の信号強度

で全体を規格化していて, TC以下で信号強度

が増強されていることが確認できる。4.2 Kで

は TC以下とくらべて, 10倍以上の増強があ

り,この増加分は図 3（a）の信号の立ち上がり

比と一致している。したがって, TC以下での

信号を超音波成分に帰属することができる。

この増強効果を再現することを試みる。測

定配置から 4 MHzの超音波成分を縦波と仮

定する。このときの信号強度は exp(−αsd)に

比例している。ここで αsは超伝導相の縦波

超音波の吸収係数, dは試料の厚さである。縦

波超音波の吸収係数比は BCS理論のなかで

計算されていて,

αs(T)
αn(T)

=
2

1 + exp(∆(T)/kBT)
(1)

で与えられる [8]。∆(T) = ∆(0)
√

1− (T/TC)2

で, 2∆(0) = 4.38kBTCである [9]。常伝導相で

の係数 αnは実験的に知られており [10],（1）

式と合わせて, αsを求めることができる。試

料とPZTの界面における伝播損失 aintをとり

こんで,信号強度は最終的に exp(−aintαsd)と

表される。aint をパラメータとして最適値を

求めて,図 4の実線を描いている。結果をみ

ると,信号増強をよく再現している。以上の

解析から,超伝導相の光音響波を縦波超音波

と同定することができる。

光音響波の成分を超伝導,常伝導相で明ら

かにしてきたが,なぜ 4 MHzの信号成分が増

強されたのか,という疑問は残る。今回の実験

ではPZTからの信号をキャリブレーションせ

ずに提示したため,共振周波数付近が感度よ

く検出されていると考えられる。したがって,

超音波透過スペクトルを決定するにはPZTの

キャリブレーションが必要である。

データ解析上に改良の余地はあるが, MHz

超音波を今回観測した主な理由はつぎのとお

りである。TC以下のPb単結晶における電子・

超音波相互作用は 10 MHz付近がもっとも結

合が大きく [11],今回の測定ではその影響の

一部を測定していると考えられる。キャリブ

レーションされたPZTによる超音波透過スペ

クトルは相互作用の詳細を反映した形状にな

ると予想され,超伝導相における超音波を介

したエネルギー輸送現象を詳細に明らかにす

ることを期待できる。

なお,電子・フォノン強結合に関する議論

など一部省略した。詳細は文献 [5]を参照願

いたい。

4. 強弾性体における相転移検出

強弾性体 CsPbCl3結晶における低温での

相転移は 1970年代から議論されてきた。200

K 付近での相転移が示唆されているが,いま

だに相転移点とその型は同定されていない。

最近になって光励起状態である励起子発光に

相転移によると思われる急激な変化が 170 K

付近で観測され,相転移を同定することが問

題になっている [12]。そこで今回, 光音響法

をもちいて相転移検出を試みた。

実験配置は第 2節で述べたものと同じで

あり,試料を透過してきた光音響信号を測定

した。光音響波としては,前節で述べた熱拡

散成分が観測された。温度域 150–300 Kの信
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号をロックイン検出によって調べた結果, 200

K付近にヒステリシスのある変化が信号強度,

位相において観測された。さらに 170 K付近

で位相の変化が検出された。これら二つの変

化は低温域での相転移を示していると考えら

れる。信号変化のプロファイルの違いから,二

つは別の転移によるとみられる。

相転移近傍で光音響波を熱拡散波として,

信号の変化を理論的に解析した結果 [13]によ

ると,一次転移の信号変化は大きく,強度をゼ

ロ近くまで低下させる。一方で二次転移では

信号変化は小さい。今回の結果と比較すると,

実験結果は定性的には二次転移の変化に近い

ものである。なお,実験データや最近の報告

例との比較,相転移の型に関する詳しい議論

は文献 [6]を参照いただきたい。

この結晶における光音響測定では,降温過

程において信号にランダムなとびが多数観測

された。昇温過程ではほとんど観測されない

ことから,降温にともない結晶に微小なクラッ

クが入っているためと考えられる。固体の相

転移物質でこのような効果があることはしば

しば指摘されるが,図らずも光音響法で感度

よく検出することになった。このような状況

下での信号解析は比較的大きな誤差因子を含

めた形で行うことが必要であると思われる。

5. まとめ

相転移点近傍での光音響波について,二つ

の実験例をつうじてみてきた。ピエゾ圧電素

子によって検出される透過配置での光音響波

は多くの場合,熱拡散波に起因していると考

えられる。弾性運動をともなう熱拡散波は多

くの物質パラメータに依存することから,相

転移をプローブするために敏感な方法である。

一方で,超伝導相のように吸収係数が小さい

場合には,光音響波は縦波超音波成分もふく

む。このとき,光音響法は光照射下でのエネ

ルギーの量子輸送に関与する超音波成分に対

応するから,超伝導電子のコヒーレンスとむ

すびつく電子・超音波相互作用について新し

い知見を生む潜在力があると考えられる。
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