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研究成果の概要（和文）：円偏光した超短パルスＸ線自由電子レーザー（XFEL）を磁性体に照射することによっ
て、磁性体のスピン状態を改変、すなわち「Ｘ線誘起磁気状態」を瞬間的に生成し、その緩和過程のダイナミク
スを解析した。XFEL励起・可視光レーザープローブによる時間分解・磁気顕微鏡観察系を独自に開発した。XFEL
施設SACLAでの測定の結果、鉄ガーネット試料に対して、円偏光XFEL照射による１ピコ秒（ピコは１兆分の１）
以下での超高速な減磁過程を示唆する信号を得た。X線内殻励起に伴う磁性の変化を初めて観測した。

研究成果の概要（英文）：Circularly-polarized X-ray free-electron laser (XFEL) pulses are used to 
modify the magnetic states of the sample instantaneously. We developed an original time-resolved 
magnetic microscopy technique with the XFEL-pump and laser-probe scheme. The experiment using an 
iron garnet sample demonstrated the XFEL-induced demagnetization within one picosecond 
(one-trillionth of a second). The ultrafast change in magnetism associated with X-ray 
core-excitation was first observed.

研究分野： 放射光科学

キーワード： X線自由電子レーザー　磁気ダイナミクス　超高速現象　X線誘起現象　光磁気記録

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
磁性の源である電子スピンの状態を非常に短い時間で観測することで、磁性が生じるメカニズムを詳細に調べる
ことができる。本研究では、超短パルスＸ線自由電子レーザー光を磁性体に照射することで磁性体試料の磁気状
態を瞬間的に改変し、１ピコ秒（ピコは１兆分の１）以下の時間での磁性の変化を観測した。X線照射による磁
性制御に初めて成功するとともに、将来の超高速磁気記録につながる原理解明を行った。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 X 線は、レントゲンによるその発見以来、対象を観察するためのプローブとして広く用いられ
てきた。可視光も同様なプローブであったが、強力な短パルスレーザーの発明によって、光照射
による物質の加工や物性の改変・制御が可能となった。近年では、光誘起構造相転移や光誘起磁
化によって生じる、新たな構造や物性相の研究が活発に行われている。磁気ダイナミクスに関し
ては、可視光の円偏光レーザーを用いたピコ秒からサブピコ秒の光誘起磁化現象や逆ファラデ
ー効果、およびその緩和過程の研究が 2000 年代の中頃から盛んに報告されている [1]。 
 2010 年代に入り、X線自由電子レーザー (XFEL) 施設が稼働を開始し、X線領域での超短パル
スレーザー光源が利用可能となった [2,3]。XFEL はパルス幅が 10 フェムト秒程度と極めて短い
のに加え、従来の放射光よりも 9桁以上高いピーク輝度を有する。そのため、X線内殻励起によ
って特異な電子状態や物性を誘起するための励起光として利用できる可能性がある。XFEL のこ
の特徴をいち早く活用した高密度の内殻励起状態の研究が始まり、成果が得られはじめている。
気体ではアルゴンの多価励起状態の観測[4]、固体ではアルミニウムの内殻励起による光学的性
質の変化[5]が報告されている。一方で、XFEL を活用した内殻励起による超高速磁気現象はこれ
までほとんど研究されていない。この分野での XFEL 実験が実現できれば、スピン状態や軌道整
列状態、あるいは異方性を特定した超高速内殻励起状態の研究へと広く発展すると期待される。 
 
２．研究の目的 
本研究では、XFEL 光源から供給される非常に高

い光子密度かつフェムト秒の時間幅をもつ、円偏
光 XFEL 光を試料に照射することによって、スピン
偏極した電子状態「X線誘起磁化」を生成し、その
緩和過程を含めた磁気ダイナミクスを研究するこ
とを目的とした。（図 1）。 
円偏光 X線が内殻吸収される際には、内殻軌道が

大きなスピン軌道相互作用を持つため、光励起さ
れた電子はスピン偏極している。この電子が価電
子帯にとどまっている時間内（1〜10 フェムト秒）
には価電子帯に内殻から励起されたスピンが余分
に存在するため、試料は磁気モーメントを有する。
その後、内殻ホールは蛍光過程やオージェ過程で
緩和し、励起された価電子帯のスピンも緩和され
る。価電子スピンの緩和過程においては、元々価
電子帯に存在した電子、あるいは内殻電子とのクーロン相互作用、交換相互作用、スピン軌道相
互作用などの電子間相互作用が働き、その結果、異なる緩和時間を有する複数の電子緩和過程が
存在すると推測される。これらの緩和時間はフェムト秒から 100 フェムト秒の時間スケールだ
と考えられる。さらに、電子-格子やスピン-格子緩和により、ピコ秒オーダーのより遅い緩和が
生ずる。価電子帯の磁気モーメントのダイナミクスを観測することで、X線誘起によるスピン偏
極状態の生成後の過程を調べることができる。 
 
３．研究の方法 
研究の方法は以下の通りである(1) XFEL 誘起磁化の検出のために、XFEL をポンプ光、可視光フ

ェムト秒レーザーをプローブ光として用いるワンショット時分割測定系を構築する。XFEL 施設
SACLA での共同利用ビームタイムを取得し、数 10 フェムト秒以内でのタイミング調整、数 10ミ
クロンの精度での X線とレーザーの照射位置調整を行う。構築した測定系を用いて、(2) 磁性体
試料における X線誘起磁化状態の信号の観測を試み、数 10 fs から 100 ps オーダーでの緩和過
程を明らかにする。 
 
４．研究成果 
 (1) XFEL 励起-可視光レーザー検出によるポンプ・プローブ実験の開発 
 XFEL 誘起磁化の検出のために、XFEL をポンプ光、可視光レーザーをプローブ光としたポンプ・
プローブ法を開発した。図 2に、ワンショットで磁気顕微観察を行うための偏光分離顕微光学系
の写真を示す。本装置は、試料位置決め用精密ステージ、顕微鏡用対物レンズ、 偏光分離プリ
ズム、結像レンズ、および 2台の CCD カメラで構成される。ヘリウムネオンレーザーを用いた調
整を行い、水平および垂直方向の直線偏光成分に対して磁気コントラストの反転した顕微画像
が得られることを確認した。加えて、空間分解能やファラデー回転角の測定精度の評価を行った。 
 つづいて、XFEL 施設 SACLA の共同利用ビームタイムを取得し、XFEL を用いた手法開発を行っ
た。プローブ光として、Ti:サファイヤレーザーを光学パラメトリック増幅により波長変換した
630 nm のフェムト秒パルスを用いた。励起光にはダイヤモンド移相子による円偏光 XFEL を用い
た[6]。プローブレーザーと XFEL との照射位置の調整、およびフェムト秒の時間幅をもつ両光源
のタイミング調整を完了し、ワンショットで偏光顕微磁区像を取得する測定系の構築を完了し
た[7]。 
 上記に加えて、SACLA ビームラインに設置されている X線円偏光素子と可視光ポンプレーザー

 

図 1 円偏光 X線自由電子レーザー (XFEL)

誘起によるスピン偏極状態の生成 



を同時に用いるためのタ
イミング同期システムの
高性能化[8]を施設スタ
ッフとともに行った。測
定系の性能評価も兼ね
て、FePt 試料のフェムト
秒磁気ダイナミクスの実
験を行い、1 ピコ秒よりも
速い時間スケールでの Pt
の減磁過程の観測に成功
した[9]。 
 
(2) 磁性体試料における X線誘起磁化の観測 
 測定系の開発を完了した後、磁性体試料に対
する X 線誘起磁化現象の観測を試みた。試料と
して、ビスマス添加ガドリニウム鉄ガーネット
(Gd3-xBixFe5O12)の単結晶膜を用いた。この試料
は、プローブレーザーの波長である 630 nm にお
いてファラデー回転角が大きく、また透過率が
高いため、磁気的応答を高感度で検出できると
期待される。また、試料に含まれるガドリニウ
ムの2p内殻吸収端がSACLAで利用可能な硬X線
領域に存在するため、XFEL による内殻励起を行
うことができる。 
 実験の結果、ガドリニウムの 2p内殻吸収端吸
収端の X 線エネルギーである 7.2465 keV の単
色円偏光 XFEL パルスを照射することによって、図 3のような磁気顕微像の瞬間的な変化を得た
[10]。XFEL パルスが試料に照射された直後に、照射位置でのコントラストが変化している。水
平および垂直偏光成分に対する 2枚の磁気像を解析することで、400 fs の時間で試料の磁化が
減少する過程を可視光ファラデー回転角の変化として観測した。試料の可視光透過率も同じ時
間内で変化が見られた。これらの結果は、それぞれ XFEL 照射による超高速な減磁過程および価
電子帯の電子状態変化に対応している。この 2つの現象の時間スケールは一致したため、これら
は互いに関連した現象だと考えている。XFEL による内殻励起に起因する価電子状態の変化が、
光学性質および磁性の双方に影響を及ぼしていることが明らかになった。電子温度モデルによ
る解析を現在すすめており、これによって、電子系・スピン系・格子系間のエネルギー移送の時
間スケールを見積もることで、内殻励起による新しい超高速現象のメカニズムの解明が行える。 
 以上のように、磁性体試料のガドリニウム吸収端での、円偏光 XFEL 照射による可視光ファラ
デー回転角の変化を測定し、XFEL 照射による超高速減磁過程とその緩和過程を示唆する信号を
得た。 本研究は、X 線内殻励起に伴う磁性の変化を、フェムト秒スケールでの時間分解測定に
よって初めて明らかにしたものであり、元素選択的な磁気励起状態のダイナミクス[11]の解明
に寄与すると考えられる。本研究をさらに発展させ、ポンプ光、プローブ光とともに円偏光した
XFEL を用いることで、元素選択的な磁気的過渡状態を元素ごとに観測する研究へと発展させる
ことが可能である。ピコ秒からフェムト秒領域の磁気相互作用の解明に寄与するとともに、パル
スレーザーあるいは X線によるより高速な磁気記録への応用の可能性も期待できる。 
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図 2  XFEL 励起-可視光レーザー検出による偏光分離顕微光学系 

 
図 3  XFEL 励起による磁気顕微像の変化。(a) 

XFEL 照射の 4ピコ秒前、(b) XFEL パルス照射

から 1 ピコ秒後。画像の視野は 12×12 µm。 
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