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Streszczenie. W pracy przedstawiono uktad pomiarowy stuzacy do badania
akustycznych fononéw drgan cieplnych w obszarze hiperdzwiekowym o czestotliwo-
Sciach lezacych w zakresie 10a Hz —10n Hz. Zasadniczym elementem uktadu jest
interferometr Fabry’ego-Perota skanowany ci$nieniowo. W pomiarach zastosowano
technike zliczania pojedynczych fotondw. Przedstawiono wyniki rozpraszania w nie-
filtrowanym czterochlorku wegla.

EXPERIMENTAL SETUP FOR THE BRILLOUIN LIGHT SCATTERING
IN LIQUIDS AND SOLID STATES

Summary. The article present the arrangement design for the Brillouin light
scattering experiment used to examine thermal 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.

DKCnEPMMEHTAJIbHAH CHCTEMA ZUIH MCCJIEROBAHMH
BPHJIJIIOOHOBCKOBO PACCEHHMH CBETA B JKHRKOCTHX
M TBEPADIX TEJIAX

Pe3K>Me. B pa6oTe npeflcraBJieHO aKcnepnMeHTajibHyio cHCTewy npep-
HaaHaMCHy gra HccneflOBaana aKycTHMecKHX (Jjohohob b n-mepreppoBOM pyi-
anaaoHe 109 Pp - 10'1 Tp. TjiaBHOM ajieMeHTOM cHCTeMbi HnnneTcn MHTepifie-
poMeTp <I>abpH-llepo cKaHHpOBaHHLtifi paBJiemieM. lIpHMeHeHO TexHuny cmh-
TaHHB opHHOMHLIix (Jjohohob. llpefICTaBJieHO pe3yjibTaTbi pacceHHHH ann he-
4mnbTpoBaHHOBO HeTbipexnopa yrnn.
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1. Wprowadzenie

Brillouinowskie rozpraszanie Swiatta laserowego jest jedng z najczesciej stosowanych
technik pomiarowych stuzacych do badania akustycznych fononéw termicznych w zakre-
sie hiperdzwiekowym. W zasadzie badania te maja charakter podstawowy. Przeprowa-
dzone pomiary umozliwiajg okre$lenie predkosci fal akustycznych i statych sprezystych,
a w ogoélnosci badanie wiasnosci kierunkowych krysztatéw [1, 2, 3, 4, 5], metali [6, 7, 8],
potprzewodnikow [9, 10, 11], cienkich warstw [12, 13, 14], struktur wielowarstwowych
[15, 16] i supersieci [17, 18, 19]. Osobng grupe stanowig badania wptywu przej$é fazo-
wych w materiatach ferroelektrycznych [20, 21] na czestotliwo$¢ i czas zycia fononu oraz
badania substancji szklistych [22, 23, 24], a w szczeg6lnosci $wiattowodow [25].

Technikarozpraszania brillouinowskiego posiada trzy zasadnicze zalety. Pierwsza zwig-
zanajest z mozliwos$cig pomiar6éw akustycznych w obszarze czestotliwosci, gdzie klasyczna
technika ultradzwiekowa nie moze by¢ stosowana ze wzgledu na silne ttumienie fal wytwa-
rzanych sztucznie. Drugg zaletg jest mozliwo$¢ badania materiatdéw o dowolnym ksztatcie
oraz matych rozmiarach. Trzecia zaleta to mozliwo$¢ badania osrodka bez koniecznosci
wprowadzania zewnetrznego zaburzenia akustycznego.

2.Rozpraszanie brillouinowskie. Istota zjawiska

Najbardziej charakterystyczng cechgrozpraszania brillouinowskiego jest pojawienie si¢
w widmie Swiatta rozproszonego oprocz centralnej linii, z reguty bardzo silnej, o dtugosci
fali Swiatta padajgcego zwigzanej ze sprezystym rozpraszaniem Rayleigha, rdwniez dodat-
kowych linii, ktérych odlegtosci od linii centralnej, w skali czestotliwosci, okreslajg czesto-
tliwosci drgan termicznych, na ktérych zaszto rozpraszanie $wiatta laserowego. W najbar-
dziej skomplikowanym przypadku dwojtomnego krysztatu przezroczystego o odpowiednio
niskiej symetrii moga pojawic¢ sie 24 linie brillouinowskie. W przypadku materiatdw nie-
przezroczystych mozliwe jest badanie termicznych drgan powierzchniowych, a liczba linii
wynika ze sposobu przygotowania probki. Odnosi sie to szczegélnie do struktur wielowar-
stwowych i supersieci.

Korzystajac z opisu kwantowego, mozna stwierdzié, ze za wystgpienie opisanego wyzej
obrazu odpowiedzialne sg procesy kreacji i anihilacji fononu w oddziatywaniu z fotonem
Swietlnym. W pierwszym przypadku w Swietle rozproszonym wystapig fotony o nizszej
czestotliwosci (linia stokesowska), w drugim natomiast fotony o czestotliwosci wyzszej (li-
nia antystokesowska). Pomimo ze opis kwantowy wydaje sie by¢ najbardziej odpowiedni,
to - majgc na uwadze fakt, ze biorgce udziat w rozpraszaniu fonony nalezg do gatezi aku-
stycznej oraz ze czestotliwo$¢ Swiatha jest okoto 103 razy wieksza od czestotliwos$ci drgan
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cieplnych - wystarczajgco doktadny staje sie opis zjawiska na gruncie elektrodynamiki
klasycznej.

Zgodnie z opisem klasycznym lokalne fluktuacje termiczne osrodkarozpraszajgcego sg
przyczyng powstania lokalnych zaburzen przenikalnosci dielektrycznej[26]

£(rt) = £(0) + JE(r.T) @

lub inaczej rozktad katowy i rozkiad spektralny Swiatta rozproszonego zawierajg infor-
macje o przestrzennych i czasowych fluktuacjach statej dielektrycznej osrodka rozpraszaja-
cego. W ogolnosci e(r, t) i zaburzenie przenikalnosci dielektrycznej Se(r, t) sa wielkosciami
tensorowymi. Nastepnie mozna stwierdzi¢, ze z zasady zachowania kwazipedu dla wekto-
réw falowych fotonu padajacego irozproszonego oraz wektora falowego fononu, na ktérym
zachodzi rozpraszanie

k3= k0xq 2)

wynika, ze

W zwigzku z powyzszym mozna podac istotny wniosek:

wybor kata 0 zawartego miedzy wektorami falowymi k, k, oraz wybér dtugosci fali
Swiatta padajacego na badany materiat okresla wielkos¢ ¢e(r, i), a wiec decyduje o rodzaju
badanego modu drgan termicznych. Technika brillouinowskiego rozpraszania $wiatta moze
zatem stuzy¢ do badania kierunkowych wiasciwosci krysztatu.

Niezaleznie od rodzaju badanego materiatu i konfiguracji rozproszen istnieje kilka
ogoélnych, wspolnych cech i wielkos$ci fizycznych, ktére sg uzyteczne do opisu zjawiska.
Zostang one krotko przedstawione.

Niech probka materiatu rozpraszajgcego bedzie oSwietlona przez ptaska, monochroma-
tyczng fale elektromagnetyczng o wektorze natezenia pola elektrycznego EO

EO0= £fofoei(*°r-w,), 4)

gdzie fo jest wektorem polaryzacji fali. Catkowite pole elektryczne w dowolnym punkcie
obserwacji, okre$lone przez wektor E(R, f), jest sumg pola elektrycznego zaréwno fali
padajacej EO, jak i fali rozproszonej E X, przy czym |EX << |EQ| oraz

E = Eo + Ej. (5)
Indukowany w osrodku rozpraszajacym wektor polaryzacji P ma nastepujacg postac
P = £0(i- 1)EO= £o(£(0) - I)E0OCobeEc = P (0) + P (1|(r,i), (6)

gdzie mozna wyr6zni¢ czes¢ jednorodng P (0) i niejednorodng P (l) bedaca zrodtem Swia-
tta rozproszonego. Z punktu widzenia elektrodynamiki klasycznej elementarnym zrodiem



10 T. Btachowicz, R. Bukowski, Z. Kleszczewski

Swiatta jest promieniujacy dipol. Po wstawieniu (5) i (6) do réwnania Maxwella otrzymuje
sie rozwiazanie dla wektora Ei(R, t) w przyblizeniu pola dalekiego w nastepujacej postaci
[26] .

E,(R,1) = J Je(rvye-~dsr, )

gdzie catkowanie przebiega po catej oSwietlonej czesci objetosci probki, natomiast stata
Ho jest okre$lona przez

(©)
gdzie Vjest katem zawartym pomiedzy wektorem falowym $wiatta rozproszonego a wekto-
rem polaryzacji $wiatta padajacego. Poniewaz rownanie (7) przypomina swym ksztattem
transformate Fouriera wielkosci ¢sr(r,f), z wyjatkiem ograniczonego obszaru catkowania,
to jednak ze wzgledu na to, ze |q| jest wielkoscig rzedu 107 m~1, a oSwietlona objeto$¢
jest wielkoscig rzedu 10~5 m3, z dobrym przyblizeniem mozemy napisac, ze

E1(q,f) = 7/0e- w*“v/2™Ni£(q,i). 9)

W niosek: natezenie pola elektrycznego Ei(q, f) w fali $wietlnej rozproszonej na aku-
stycznej fluktuacji termicznej okre$lonej przez wektor falowy q jest g-ta sktadowg prze-
strzennej transformaty Fouriera z zaburzenia ¢£(q, i) statej dielektrycznej osrodka.

Whniosek powyzszy jest bardziej precyzyjnym stwierdzeniem o selektywnosci metody
rozpraszania brillouinowskiego ze wzgledu na wiasnosci kierunkowe, o czym nadmieniono
na wstepie.

3. Opis uktadu pomiarowego

Istniejg zasadniczo dwa rodzaje doswiadczen rozpraszania brillouinowskiego, jesli za
kryterium podziatu przyjg¢ sposéb oSwietlenia probki przez promieri laserowy, przy czym
istotng przyczyng tego podziatu jest przezroczysto$¢ lub nieprzezroczysto$¢ materiatu
badanego, a zatem badanie objetosciowych lub powierzchniowych zaburzen termicznych.
Obie konfiguracje rozproszen przedstawiono na rys. 1i 2.

Stosunek wartosci sygnatu odpowiadajgcego linii Rayleigha do wartosci sygnatu od-
powiadajgcego linii brillouinowskiej zalezy od rodzaju badanego materiatu. Dla starannie
przefiltrowanych cieczy moze by¢ wielkoScig rzedu 1, dla krysztatéw przezroczystych wy-
nosi okoto 103, natomiast dla struktur nieprzezroczystych osigga warto$¢ 109. Jesli zatem
chodzi o technike rejestracji widma brillouinowskiego, to istniejg dwie gtdwne metoch'.
W obu wykorzystywany jest fotopowielacz, jednak obrébka sygnatu elektrycznego odbywa
sie metodg homodynowag lub metodg zliczania pojedynczych fotonéw. Prezentowany ukitad
pomiarowy wykorzystuje druga z metod. Idea pomiaru przedstawiona jest na rys. 3.
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do detektora

Rys. 1. Rozpraszanie Brillouina w materiale przezroczystym: S soczewka, P - prébka
Fig. 1. Brillouin scattering in transparent medium: S - lens, P - sample

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

Schemat og6lny aparatury pomiarowej przedstawiono na rys. 5. Najwazniejszym ele-
mentem uktadu jest podwdjny interferometr Febry’ego-Perota o zmiennej liczbie przejs¢
analizowanej wigzki Swietlnej sterowany cisnieniem. Doboru liczby przej$¢ dokonuje sie po-
przez zmiane wzajemnych potozen pryzmatow prostokatnych zamocowanych w uchwytach
obrotowych. Komora gtéwna, interferometru potaczona jest z drugg komorg wyréwnaw-
cza, na ktérej zamocowano zawOr odcinajacy i zawor dozujacy oraz potgczenie z mano-
metrem. Maksymalny czas skanowania widma wynosi 8 godzin, co jest wystarczajgce dla
najbardziej czutych pomiaréw. Typowa zdolno$¢ rozdzielcza aparatury wynosi 0.1 GHz.
W uktadzie zastosowano zintegrowany system do pomiaru sygnatu metoda zliczania po-
jedynczych fotonéw typu 614 PMT zawierajacy w sobie wzmacniacz i dyskryminator.
Uktad ten daje na wyjsciu sygnat w standardzie TTL docierajgcy do przelicznika P-21
wykorzystywanego standardowo w fizyce jadrowej. P-21 daje na wyjéciu sygnat w kodzie
BCD, ktéry po odpowiednim dopasowaniu zostat doprowadzony do komputera IBM PC.
W uktadzie pomiarowym zastosowano fotopowielacz do pracy impulsowej R-928 firmy
Hamamatsu, ktérego charakterystyke przy braku sygnatu mierzonego przedstawiono na
rys. 4.
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dyskryminator
amplitudowy

Rys. 3. Metoda zliczania pojedyriczych fotonéw
Fig. 3. Conception of single photon countig method

Prad ciemny fotopowielacza

napiecie |V]
Rys. 4. Charakterystyka fotopowielacza przy zastonietym otworze wejsciowym
Fig. 4. The plot of photomultiplier counts without input singnal

Parametry najwazniejszych elementow ukiadu pomiarowego
1) interferometr I:
- typ IT-51,
- zakres spektralny: 400 nm — 800 nm,
- wspoétczynnik odbicia: R = 0.87 —0.92,
- wspotczynnik transmisji: T = 0.05 —0.11,
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2) interferometr Il:

- typ 1T-51,

- zakres spektralny: 460 nm — 550 nm,

wspotczynnik odbicia: R = 0.90 —0.95,
- wspotczynnik transmisji: T = 0.079 - 0.038,

3) modut 614 PMT analog/digital unit:

niestabilno$¢ temperaturowa: 0.01% (b°C - 40°C),

dryft wzmacniacza: 0.03%/h,
- maksymalna szybkos¢ zliczen: 4 M Hz,
- zdolno$¢ rozdzielcza: 250 ns,

- szeroko$¢ impulsu: 220 ns,
4) fotopowielacz R-928:

- zakres spektralny: 185 nm —850 nm,

- maksymalna czuto$¢ dla 400 nm.

4. Wyniki rozpraszania dla czterochlorku wegla

Na rys. 6 przedstawiono widmo brillouinowskie otrzymane dla niefiltrowanego z zanie-
czyszczen czterochlorku wegla (stezenie 99.6%). Wyraznie wida¢, ze natezenie linii bril-
louinowskich jest zaburzone przez rozpraszanie na czasteczkach kurzu. Podczas pomiaru
zastosowano pojedynczy interferometr z etalonem 12 mm, co daje obszar dyspersji réwny
12.5 GHz. Zrédtem $wiatta byl laser argonowy pracujacy wielomodowo (mody TEMioo)
0 mocy 400 mW . Dtugos$¢ fali wynosita 514.5 nm.

Odczytane z wykresu przesuniecie brillouinowskie wynosi 4 GHz, co po podstawieniu
do wzoru (3) (dla 0 rownego 90°) i podstawieniu bezwzglednego wspdtczynnika zatamania
réwnego n = 1.4579 [27] daje predkos¢ fali akustycznej wynoszacg 997.5 m/s. Poréwna-
nie z pracg [27], gdzie dla podobnych warunkéw eksperymentu podano warto$¢ 998 m/s,
nasuwa wniosek, ze same zanieczyszczenia nie majg wptywu na predkos$¢ zaburzenia aku-
stycznego, a jedynie powodujg znaczne zwiekszenie przekroju czynnego na rozpraszanie
elastyczne. Pomiar pozwala wiec posrednio wnioskowaé o stopniu zanieczyszczenia sub-
stancji.
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Rys. 5. Schemat ogélny uktadu pomiarowego. Oznaczenia: P - probka, S soczewka, D
- przestona, SU - suport, RP - pryzmat, ZW - zbiornik wyréwnawczy, MN - manometr,
G - pryzmat Glana, SP - filtr przestrzenny, Z - zawér, M - zwierciadto

Fig. 5. Schematic diagram of the measurement setup. P - sample, S- lens, D - diaphragm,
SU - saddle, RP - prism, ZW - compensating chamber, MN - manometr, G - Gian prism,
SP  spatial filter, Z - valve, M - mirror

5. Podsumowanie

Przedstawiona technika pomiarowa umozliwia badanie fononéw akustycznych o cze-
stotliwos$ciach dochodzacych do wartosci 102 GHz, co nie jest zwykle mozliwe za pomoca
konwencjonalnych technik ultradzwiekowych. Krytyczna cechg prezentowanych pomiaréw
sa duze wymagania dotyczace sposobu detekcji fotonéw rozproszonych, stabilizacji ter-
micznej aparatury pomiarowej oraz eliminacji réznego rodzaju szuméw. Zaprezentowano
wyniki rozpraszania brillouinowskiego dla niefiltrowanego czterochlorku wegla. Otrzymane
widmo brillouinowskie posiada typowy ksztatt pozwalajacy odczyta¢ czestotliwos$é fono-
néw, na ktérych zaszto rozpraszanie. Obliczona warto$¢ predkosci jest w bardzo dobrej
zgodnosci z og6lnie dostepnymi wynikami otrzymanymi w pomiarach z wolnym od wszel-
kiego rodzaju zanieczyszczen czterochlorkiem wegla.

W najblizszym czasie omawiana metoda zostanie wykorzystana do badania witasnosci
sprezystych i fotosprezystych ciat statych.
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N cnfittared ctrbon tatrtcblonde

czestotliwos¢

Rys. 6. Rozpraszanie Brillouina w nieodfiltrowanym 7 zanieczyszczen czterochlorku wegla

Fig. 6. Brillouin light scattering in nonfiltered carbon tetrachloride
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Abstract

In this article we have presented the tandem Fabry-Perot arrangement as a very sen-
sitive tool to the 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
thermal stabilization of the apparatus presented method 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.



