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研究成果の概要（和文）：価電子励起したときの光電子磁気二色性を偏光、エネルギーを適切に

選ぶことで格段に向上させた。磁性遷移金属では Fermi 準位付近の d 軌道電子が磁性を担って

いるが、この電子状態と共鳴する軌道へ電子励起するときに特に磁気二色性が大きくなること

を明らかにし、二光子励起でも共鳴状態を経ることが大きな二色性の起源となることを示した。

これらの現象を光電子顕微鏡と組み合わせることにより、高感度で磁気ドメイン観察が可能と

なり、かつ超短パルスレーザーの特性を活かして時間分解測定にも成功した。 

 
研究成果の概要（英文）：We have revealed that. with the proper choice of polarization and 

energy of photons, the magnetic circular dichroism (MCD) asymmetry in the valence band 

can be largely enhanced. In case of ferromagnetic transition metals, the magnetism is 

derived from the 3d electrons. We can see large magnetic dichroism for the transition from 

3d electrons to the resonance sp orbital, and for two photon photoemission MCD, this 

resonance transition gives large dichroism. The use of photo electron microscope with the 

large dichroism enables us to observe magnetic domains with high sensitivity, and to reveal 

the ultrafast dynamics of the magnetic domains using pulse lasers. 
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１．研究開始当初の背景 

近年、第三世代放射光の利用とともにスピン
-軌道相互作用の強い内殻励起を利用した
XMCD-PEEM が盛んに行われている。2005

年には 100nm、100 ps の分解能での実験結

果が得られた(D. Neeb ら J. Phys. Condens. 

Matter, 17, S1381 (2005))。空間分解能を必
要としない時間分解実験はレーザーにより
行われ、フェムト秒分解能で、スピン反転・
緩和などが観測されている。しかし、フェム
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ト秒時間分解能とナノ空間分解能をもった
磁気顕微鏡はまだ研究例はない。この理由は
レーザー光電子ではスピン軌道相互作用が
弱い価電子帯しか励起できないため、磁気構
造への感度が不足し、PEEM に応用できなか
った。 

しかし、我々が見出した閾値付近での
MCD の増大現象を利用することでレーザー
MCD による顕微測定が可能であると考えた。
また、これまで主に全電子収量法により研究
を進めて来たために、大きな MCD が価電子
帯で得られる機構を実験的に十分に解明で
きていなかった。 

 

２．研究の目的 

Fermi 準位付近の磁気円 ( 線 ) 二色性
(Magnetic Circular(Linear) Dichroism, 

MCD(MLD))をレーザー光電子分光法と入射
光偏光可変、時間分解測定を組み合わせて明
らかにする。得られた電子状態情報を時間分
解光電子顕微鏡法へ適用し、ナノメートル、
フェムト秒分解した測定手法開発および磁
気ドメイン観察を行うことを目的とする。 

 

３．研究の方法 

価電子帯の光電子分光により、磁気二色性
のエネルギー依存性、仕事関数依存性、時間
依存性を明らかにする。磁気二色性の非対称
性向上も検討する。実験は光電子顕微鏡と電
子分光装置を組み合わせたシステムを構築
して行う。磁気二色性測定はスピン分解する
ことなく、試料の磁性情報が得られる。我々
は波長可変単色光源およびレーザーを励起
源として磁気二色性の光エネルギー依存、偏
光依存性を様々な試料で詳細に測定する。後
の述べるようにレーザーのパスル特性を生
かした光電子磁気二色性を測定する。 

 
４．研究成果 
(1)二光子光電子磁気円二色性の発見とその
高い非対称度の解明 
多光子光電子 MCDの測定例はこれまでなく、

どのような機構で MCD が発現するのか、どの
程度の MCD非対称度が得られるか興味が持た
れる問題である。我々は 1 光子 MCD で 10%程
度 の 大 き な 非 対 称 度 が 得 ら れ て い る
Ni/Cu(001)にて二光子 MCD 測定を行った。 

 

図１ 
 

図１に光を垂直入射したときの１PPE,２
PPE の MCD 非対称度のエネルギー依存性を示
す。２PPE でも１PPE と同様に光電子閾値付
近で大きな MCD が得られ、その大きさは７％
程度であった。また、光の入射角を４５度に
した場合の MCDによる磁化曲線を図２に示す。
１PPE では１０％の MCD であるが、２PPE で
は２８%もの巨大な MCD が得られた。 

 
図２ 

 
また、この二光子 MCD 測定の成果は XMCD

の多光子過程を考える際の重要な指針とな
ることも期待できる。  

 

図３ 



 

 

二光子光電子円二色性の研究は行われて
いなかった。我々の研究により 2光子 MCD は
十分測定可能であり、光のエネルギー、入射
角、偏光を選択することで高い非対称度が得
られることを明らかにした。2 光子 MCD の非
対称度は 1 光子のそれをも凌ぐ場合もあり、
最高で 30％の非対称度が得られている。 
  
角度分解光電子分光（ARPES）測定ではエ

ネルギーを変化させて、MCD 非対称度の大き
さの起源を詳細に検討した。図３に１
PPE,2PPE の測定結果を示す。測定では１、終
状態が同じ、中間状態と終状態のエネルギー
が同じになるように光エネルギーを設定し
た。Fermi 準位から 2.92eV 上にある中間状態
を経る２PPEと Fermi準位から2.92eV上にあ
る終状態への１PPE では同程度の MCD が得ら
れた。一方、Fermi 準位から 5.84eV 上にある
終状態への２PPE と１PPE では 28%と 4%と大
きな違いがあることがわかった。これは２
PPE の最初の遷移（Fermi 準位上 2.92eV）が
MCD の非対称度をほぼ決定していると考える
ことができる。二光子過程を最初の一光子励
起過程のみを取り入れた簡略化したモデル
で全電子収量での角度依存測定の結果をよ
く再現できることも分かっており、この測定
例では最初の一光子励起過程が MCD非対称度
を決める大きな要因であると結論した。コバ
ルト、鉄など他の磁性物質でも同様であるか
検証することは今後の課題である。 
 
(2)二光子 MCDPEEM による磁気ドメイン観

察 
これまでレーザー励起による MCDPEEM 観察は
我々が行った一光子 MCD測定など数例であっ
た。2光子光電子による MCD-PEEM はこれまで
全く測定例がなかったが、上記(1)の成果か
ら可能なことが分かる。図 4 に 2 光子
MCD-PEEM による磁気ドメインの観察例を示
す。これは世界初の測定結果である。 

 

図４ 
 

1 光子 MCDPEEM による測定結果も左下に挿入

図として示した。2 光子では磁気ドメインが

若干不鮮明になってはいるものの、１PEE と

同じ磁気ドメインが観察できていることが

分かる。 

 (3)時間分解 MCD-PEEM 測定 
放射光を用いた XMCD は磁気ドメインを高い
コントラストで得られることから MCD-PEEM
による顕微分光は広く用いられている。放射
光はパルス光なので、その時間構造を利用し
てパルス磁場を掛けた場合の磁気ドメイン
の変化を超高速で観察できる。しかし、その
時間分解能は放射光のパルス幅で決まるの
で高々数十 ps である。我々はレーザーを用
いたフェムト秒の時間分解能で磁気ドメイ
ンの測定手法の開発を進めている。 

 

図５ Cs/Ni/Cu(001)磁気ドメインの時間分
解測定. ポンプ光は 1.55 eV プローブ光は
3.10 eV. (a)t=0ps における磁気ドメイン。
(b)（a）の破線で囲んだ部分の MCD 非対称度
を遅延時間に対してプロットしたもの。正負
～0.03 の位置は上下の磁気ドメインの非対



 

 

称度を表している。 
 
 図５に Ni 薄膜の磁気ドメインに対するポ
ンププローブ実験の結果を示す。用いたレー
ザーは 100fs パルス幅を持ち、ポンプに
1.55eV, プローブに 3.10eV の光を用いた。
その結果、遅延時間Δt~1ps にて、上下方向
の磁気ドメインで共に MCD非対称度が大きく
減少し、再び元の値に戻った。これは電子励
起に伴う脱磁化過程とその緩和であり、非常
に速い。レーザーによるポンププローブでは
このような早い過程を観察できることを示
す結果であり、MCD-PEEM による磁気ドメイン
観察の最高時間分解能を達成した。 
しかし、磁壁周辺とドメインの内部での応

答は実験精度の範囲内で同じであり、顕微の
利点はまだない。今後、磁気異方性の小さい
物質などポンプ光にたいして磁化の変化が
大きいと期待できる薄膜での実験を進める。 
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