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UKŁAD POMIAROWY DO BADANIA ROZPRASZANIA  
BRILLOUINA W  CIECZACH I CIAŁACH STAŁYCH

S treszczen ie . W  pracy przedstawiono układ pomiarowy służący do badania 
akustycznych fononów drgań cieplnych w obszarze hiperdźwiękowym o częstotliwo­
ściach leżących w zakresie 10a H z  — 10n  Hz. Zasadniczym elementem układu jest 
interferom etr Fabry’ego-Perota skanowany ciśnieniowo. W pomiarach zastosowano 
technikę zliczania pojedynczych fotonów. Przedstawiono wyniki rozpraszania w nie- 
filtrowanym czterochlorku węgla.

E X P E R IM E N T A L  S E T U P  FO R  T H E BR IL L O U IN  LIG H T SC A T T E R IN G  
IN  L IQ U ID S A N D  SO LID  STATES

S um m ary. The article present the arrangement design for the Brillouin light 
scattering experiment used to  examine therm al fonons from the 109 Hz — 1011 Hz 
range. The main element of the setup is the Fabry-Perot interferometer. Single 
photon counting method was used for data analizing. Brillouin shift for impure 
carbon tetrachloride was determined.
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1. W prow adzenie

Brillouinowskie rozpraszanie światła laserowego jest jedną z najczęściej stosowanych 
technik pomiarowych służących do badania akustycznych fononów termicznych w zakre­
sie hiperdźwiękowym. W zasadzie badania te m ają charakter podstawowy. Przeprowa­
dzone pomiary umożliwiają określenie prędkości fal akustycznych i stałych sprężystych, 
a w ogólności badanie własności kierunkowych kryształów [1, 2, 3, 4, 5], metali [6, 7, 8], 
półprzewodników [9, 10, 11], cienkich warstw [12, 13, 14], struk tur wielowarstwowych 
[15, 16] i supersieci [17, 18, 19]. Osobną grupę stanowią badania wpływu przejść fazo­
wych w m ateriałach ferroelektrycznych [20, 21] na częstotliwość i czas życia fononu oraz 
badania substancji szklistych [22, 23, 24], a w szczególności światłowodów [25].

Technika rozpraszania brillouinowskiego posiada trzy zasadnicze zalety. Pierwsza zwią­
zana je s t z możliwością pomiarów akustycznych w obszarze częstotliwości, gdzie klasyczna 
technika ultradźwiękowa nie może być stosowana ze względu na silne tłum ienie fal wytwa­
rzanych sztucznie. Drugą zaletą jest możliwość badania materiałów o dowolnym kształcie 
oraz małych rozmiarach. Trzecia zaleta to możliwość badania ośrodka bez konieczności 
wprowadzania zewnętrznego zaburzenia akustycznego.

2. R ozpraszanie brillouinowskie. Istota  zjawiska

N aj bardziej charakterystyczną cechą rozpraszania brillouinowskiego jest poj awienie się 
w widmie św iatła rozproszonego oprócz centralnej linii, z reguły bardzo silnej, o długości 
fali św iatła padającego związanej ze sprężystym rozpraszaniem Rayleigha, również dodat­
kowych linii, których odległości od linii centralnej, w skali częstotliwości, określają często­
tliwości drgań termicznych, na których zaszło rozpraszanie światła laserowego. W najbar­
dziej skomplikowanym przypadku dwójłomnego kryształu przeźroczystego o odpowiednio 
niskiej symetrii mogą pojawić się 24 linie brillouinowskie. W  przypadku materiałów nie­
przeźroczystych możliwe jest badanie termicznych drgań powierzchniowych, a liczba linii 
wynika ze sposobu przygotowania próbki. Odnosi się to  szczególnie do struk tur wielowar­
stwowych i supersieci.

Korzystając z opisu kwantowego, można stwierdzić, że za wystąpienie opisanego wyżej 
obrazu odpowiedzialne są procesy kreacji i anihilacji fononu w oddziaływaniu z fotonem 
świetlnym. W  pierwszym przypadku w świetle rozproszonym wystąpią fotony o niższej 
częstotliwości (linia stokesowska), w drugim natomiast fotony o częstotliwości wyższej (li­
nia antystokesowska). Pomimo że opis kwantowy wydaje się być najbardziej odpowiedni, 
to -  m ając na uwadze fakt, że biorące udział w rozpraszaniu fonony należą do gałęzi aku­
stycznej oraz że częstotliwość światła jest około 103 razy większa od częstotliwości drgań
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cieplnych -  wystarczająco dokładny staje się opis zjawiska na gruncie elektrodynamiki
klasycznej.

Zgodnie z opisem klasycznym lokalne fluktuacje termiczne ośrodka rozpraszającego są
przyczyną powstania lokalnych zaburzeń przenikalności dielektrycznej [26]

£ (r ,t)  =  £(0) +  j£ ( r ,f )  (1)

lub inaczej rozkład kątowy i rozkład spektralny światła rozproszonego zawierają infor­
mację o przestrzennych i czasowych fluktuacjach stałej dielektrycznej ośrodka rozpraszają­
cego. W  ogólności ę(r, t ) i zaburzenie przenikalności dielektrycznej Sę(r, t) są wielkościami 
tensorowymi. Następnie można stwierdzić, że z zasady zachowania kwazipędu dla wekto­
rów falowych fotonu padającego i rozproszonego oraz wektora falowego fononu, na którym  
zachodzi rozpraszanie

k 3 =  k0 ± q  (2)

wynika, że

W związku z powyższym można podać istotny w niosek:
wybór kąta 0  zawartego między wektorami falowymi k, k , oraz wybór długości fali 

św iatła padającego na badany m ateriał określa wielkość ¿e(r, i ), a  więc decyduje o rodzaju 
badanego modu drgań termicznych. Technika brillouinowskiego rozpraszania św iatła może 
zatem  służyć do badania kierunkowych właściwości kryształu.

Niezależnie od rodzaju badanego materiału i konfiguracji rozproszeń istnieje kilka 
ogólnych, wspólnych cech i wielkości fizycznych, które są użyteczne do opisu zjawiska. 
Zostaną one krótko przedstawione.

Niech próbka m ateriału rozpraszającego będzie oświetlona przez płaską, monochroma­
tyczną falę elektromagnetyczną o wektorze natężenia pola elektrycznego E0

E 0 =  £ o fo e i(* ° r' - w,), (4 )

gdzie fo jest wektorem polaryzacji fali. Całkowite pole elektryczne w dowolnym punkcie 
obserwacji, określone przez wektor E (R , f), jest sumą pola elektrycznego zarówno fali 
padającej E 0, jak i fali rozproszonej E x, przy czym |E X| < <  |E 0| oraz

E  =  Eo +  E j. (5)

Indukowany w ośrodku rozpraszającym wektor polaryzacji P  m a następującą postać

P  =  £0( i -  1)E0 =  £o(£(0) -  l ) E 0ćoóeEc =  P (0) +  P (1|( r , i ) ,  (6)

gdzie można wyróżnić część jednorodną P (0) i niejednorodną P (l) będącą źródłem świa­
tła  rozproszonego. Z punktu widzenia elektrodynamiki klasycznej elementarnym źródłem
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św iatła jest promieniujący dipol. Po wstawieniu (5) i (6) do równania Maxwella otrzym uje 
się rozwiązanie dla wektora E i(R , t)  w przybliżeniu pola dalekiego w następującej postaci
[26]

E ,(R , t) = j  J ę ( r , t ) e - ^ d 3r, (7)

gdzie całkowanie przebiega po całej oświetlonej części objętości próbki, natom iast stała 
Ho jest określona przez

(8)
gdzie V? jest kątem  zawartym pomiędzy wektorem falowym św iatła rozproszonego a wekto­
rem  polaryzacji św iatła padającego. Ponieważ równanie (7) przypomina swym kształtem  
transform atę Fouriera wielkości ¿sr(r,f), z wyjątkiem ograniczonego obszaru całkowania, 
to  jednak ze względu na to, że |q | jest wielkością rzędu 107 m ~ l , a oświetlona objętość 
jest wielkością rzędu 10~5 m 3, z dobrym przybliżeniem możemy napisać, że

E1(q,f) =  7/0e -,w“‘v/2^i£(q,i). (9)

W n io se k : natężenie pola elektrycznego E i(q , f) w fali świetlnej rozproszonej na aku­
stycznej fluktuacji termicznej określonej przez wektor falowy q  jest q-tą składową prze­
strzennej transform aty Fouriera z zaburzenia ¿£(q, i) stałej dielektrycznej ośrodka.

Wniosek powyższy jest bardziej precyzyjnym stwierdzeniem o selektywności metody 
rozpraszania brillouinowskiego ze względu na własności kierunkowe, o czym nadmieniono 
na wstępie.

3. Opis układu pom iarowego

Istnieją zasadniczo dwa rodzaje doświadczeń rozpraszania brillouinowskiego, jeśli za 
kryterium  podziału przyjąć sposób oświetlenia próbki przez promień laserowy, przy czym 
isto tną przyczyną tego podziału jest przezroczystość lub nieprzeźroczystość m ateriału 
badanego, a zatem  badanie objętościowych lub powierzchniowych zaburzeń termicznych. 
Obie konfiguracje rozproszeń przedstawiono na rys. 1 i 2.

Stosunek wartości sygnału odpowiadającego linii Rayleigha do wartości sygnału od­
powiadającego linii brillouinowskiej zależy od rodzaju badanego m ateriału. Dla starannie 
przefiltrowanych cieczy może być wielkością rzędu 1, dla kryształów przeźroczystych wy­
nosi około 103, natom iast dla struk tur nieprzeźroczystych osiąga wartość 109. Jeśli zatem 
chodzi o technikę rejestracji widma brillouinowskiego, to istnieją dwie główne metoch'. 
W obu wykorzystywany jest fotopowielacz, jednak obróbka sygnału elektrycznego odbywa 
się m etodą homodynową lub m etodą zliczania pojedynczych fotonów. Prezentowany układ 
pomiarowy wykorzystuje drugą z metod. Idea pomiaru przedstawiona jest na rys. 3.
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do detektora

Rys. 1. Rozpraszanie Brillouina w materiale przeźroczystym: S 
Fig. 1. Brillouin scattering in transparent medium: S -  lens, P -

soczewka, P -  próbka 
sample

Rys. 2. Rozpraszanie w materiale nieprzeźroczystym: Z -  zwierciadła 
Fig. 2. Brillouin scattering in nontransparent mediu: Z -  mirrors

Schemat ogólny aparatury pomiarowej przedstawiono na rys. 5. Najważniejszym ele­
m entem  układu jest podwójny interferometr Febry’ego-Perota o zmiennej liczbie przejść 
analizowanej wiązki świetlnej sterowany ciśnieniem. Doboru liczby przejść dokonuje się po­
przez zmianę wzajemnych położeń pryzmatów prostokątnych zamocowanych w uchwytach 
obrotowych. Komora główna, interferometru połączona jest z drugą komorą wyrównaw­
czą, na której zamocowano zawór odcinający i zawór dozujący oraz połączenie z mano­
m etrem . Maksymalny czas skanowania widma wynosi 8 godzin, co jest wystarczające dla 
najbardziej czułych pomiarów. Typowa zdolność rozdzielcza aparatury wynosi 0.1 G H z. 
W układzie zastosowano zintegrowany system do pomiaru sygnału m etodą zliczania po­
jedynczych fotonów typu 614 PM T zawierający w sobie wzmacniacz i dyskryminator. 
Układ ten daje na wyjściu sygnał w standardzie TTL docierający do przelicznika P-21 
wykorzystywanego standardowo w fizyce jądrowej. P-21 daje na wyjściu sygnał w kodzie 
BCD, który po odpowiednim dopasowaniu został doprowadzony do kom putera IBM PC. 
W układzie pomiarowym zastosowano fotopowielacz do pracy impulsowej R-928 firmy 
Ham am atsu, którego charakterystykę przy braku sygnału mierzonego przedstawiono na 
rys. 4.
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dyskryminator
amplitudowy

Rys. 3. M etoda zliczania pojedyńczych fotonów 
Fig. 3. Conception of single photon countig method

Prąd ciemny fotopowielacza

napięcie |V]
Rys. 4. Charakterystyka fotopowielacza przy zasłoniętym otworze wejściowym 
Fig. 4. The plot of photomultiplier counts w ithout input singnal

Parametry najważniejszych elementów układu pomiarowego
1) interferom etr I:

- typ IT-51,

- zakres spektralny: 400 nm  — 800 nm ,

- współczynnik odbicia: R  =  0.87 — 0.92,

- współczynnik transmisji: T  =  0.05 — 0.11,
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2) interferom etr II:

- typ 1T-51,

- zakres spektralny: 460 nm  — 550 nm ,

- współczynnik odbicia: R  =  0.90 — 0.95,

- współczynnik transmisji: T =  0.079 -  0.038,

3) m oduł 614 PM T analog/digital unit:

- niestabilność temperaturowa: 0.0l% (b°C -  40°C),

- dryft wzmacniacza: 0.03% /h,

- maksymalna szybkość zliczeń: 4 M  Hz,

- zdolność rozdzielcza: 250 ns,

- szerokość impulsu: 220 ns,

4) fotopowielacz R-928:

- zakres spektralny: 185 n m  — 850 nm,

- m aksym alna czułość dla 400 nm.

4. W yniki rozpraszania dla czterochlorku węgla

Na rys. 6 przedstawiono widmo brillouinowskie otrzymane dla niefiltrowanego z zanie­
czyszczeń czterochlorku węgla (stężenie 99.6%). Wyraźnie widać, że natężenie linii bril- 
louinowskich jest zaburzone przez rozpraszanie na cząsteczkach kurzu. Podczas pomiaru 
zastosowano pojedynczy interferometr z etalonem 12 mm, co daje obszar dyspersji równy 
12.5 G H z. Źródłem światła byl laser argonowy pracujący wielomodowo (mody TEM ioo) 
o mocy 400 m W . Długość fali wynosiła 514.5 nm.

Odczytane z wykresu przesunięcie brillouinowskie wynosi 4 G H z, co po podstawieniu 
do wzoru (3) (dla 0  równego 90°) i podstawieniu bezwzględnego współczynnika załamania 
równego n =  1.4579 [27] daje prędkość fali akustycznej wynoszącą 997.5 m /s .  Porówna­
nie z pracą [27], gdzie dla podobnych warunków eksperymentu podano wartość 998 m /s , 
nasuwa wniosek, że same zanieczyszczenia nie m ają wpływu na prędkość zaburzenia aku­
stycznego, a jedynie powodują znaczne zwiększenie przekroju czynnego na rozpraszanie 
elastyczne. Pomiar pozwala więc pośrednio wnioskować o stopniu zanieczyszczenia sub­
stancji.
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Rys. 5. Schemat ogólny układu pomiarowego. Oznaczenia: P -  próbka, S soczewka, D 
-  przesłona, SU -  suport, RP -  pryzm at, ZW -  zbiornik wyrównawczy, MN -  m anom etr, 
G -  pryzm at Glana, SP -  filtr przestrzenny, Z -  zawór, M -  zwierciadło 
Fig. 5. Schematic diagram of the measurement setup. P -  sample, S -  lens, D -  diaphragm, 
SU -  saddle, RP - prism, ZW -  compensating chamber, MN -  m anom etr, G -  Gian prism, 
SP spatial filter, Z -  valve, M -  mirror

5. Podsum ow anie

Przedstawiona technika pomiarowa umożliwia badanie fononów akustycznych o czę­
stotliwościach dochodzących do wartości 102 G H z, co nie jest zwykle możliwe za pomocą 
konwencjonalnych technik ultradźwiękowych. Krytyczną cechą prezentowanych pomiarów 
są duże wymagania dotyczące sposobu detekcji fotonów rozproszonych, stabilizacji ter­
micznej aparatury  pomiarowej oraz eliminacji różnego rodzaju szumów. Zaprezentowano 
wyniki rozpraszania brillouinowskiego dla niefiltrowanego czterochlorku węgla. Otrzymane 
widmo brillouinowskie posiada typowy kształt pozwalający odczytać częstotliwość fono­
nów, na których zaszło rozpraszanie. Obliczona wartość prędkości jest w bardzo dobrej 
zgodności z ogólnie dostępnymi wynikami otrzymanymi w pomiarach z wolnym od wszel­
kiego rodzaju zanieczyszczeń czterochlorkiem węgla.

W najbliższym czasie omawiana m etoda zostanie wykorzystana do badania własności 
sprężystych i fotosprężystych ciał stałych.
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N cnfittared ctrbon tatrtcblonde

częstotliwość

Rys. 6. Rozpraszanie Brillouina w nieodfiltrowanym 7, zanieczyszczeń czterochlorku węgla
Fig. 6. Brillouin light scattering in nonfiltered carbon tetrachloride
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A bstract

In this article we have presented the tandem  Fabry-Perot arrangem ent as a very sen­
sitive tool to th e  analysis of fotons nonelastically scattered on acoustical fonons (up to 
102 GHz )  in liquids, single crystals, metals, semiconductors, thin layers, multilayers and 
superlattices. In spite of difficulties connected with detection of low intensity of light and 
therm al stabilization of the apparatus presented m ethod seems to  be not replaceably. The 
whole interferometrie system was placed in a  chamber which was connected with the small 
controling chamber. Variable number of passages were assured by two rotative rectriangle 
prisms. The single photon counting method was used for data storing. Measurements for 
nonfiltered carbon tetrachloride were performed. Calculated velocity is in good agreement 
with earlier value achieved for pure carbon tetrachloride.


