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研究成果の概要（和文）：テラヘルツ波励起および光励起による磁性体の超高速スピンダイナミクスを明らかに
することを目的とし研究を実施した。特に光励起過程における電子励起やフォノン励起によるマグノンへの寄与
の過程や、テラヘルツ励起による直接マグノンを励起・制御することを実験的に実証する。光励起スピン流から
のテラヘルツ波放射についても調べた。テラヘルツ励起のスピン再配列転移の制御を、メタマテリアルによるテ
ラヘルツ磁場増強効果を利用して、磁気モードの共鳴励起により実施した。またテラヘルツ波の技術を利用した
電気光学効果を用いて、相対論的電子線パルスが誘起するクーロン場の電場の収縮過程の時空間分布測定に成功
した。

研究成果の概要（英文）：We performed the research on ultrafast spectroscoy to clarify the ultrafast 
spin dynamics under terahertz wave excitation and optical excitation. We experimentally demonstrated
 the contribution of magnon by electronic excitation and phonon excitation in the photoexcitation 
process, and the direct excitation and control of magnon by terahertz excitation. Terahertz emission
 from photoexcited spin currents has also been investigated. Control of the terahertz-excited spin 
reorientation transition was achieved by resonance excitation of the magnetic mode using the 
terahertz magnetic field enhancement effect of metamaterials. We also succeeded in measuring the 
spatio-temporal distribution of the electric field contraction process of the Coulomb field induced 
by the relativistic electron beam pulse by using the electro-optical effect using terahertz wave 
technology.

研究分野： テラヘルツ工学

キーワード： テラヘルツ　磁性体　マグノン　スピン流　テラヘルツ放射　メタマテリアル

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた成果は、テラヘルツ・光による超高速スピン操作に関するものであり、高速スピントロニクス
の領域に役立つものとなる。また、光励起スピン流からのテラヘルツ波放射は、スピン流が十分テラヘルツ領域
で動作することを示す例であり、光からスピン流や、スピン流からテラヘルツ波・光への変換を実施したことに
対応する。テラヘルツ領域で直接磁化を制御したり、テラヘルツ放射で情報が得られることがわかり、磁性材料
の超高周波領域でも十分動作することが確認され、今後Beyond５Gや６Gとして次世代通信にも利用される領域で
の磁性材料の新たな高い可能性が確認された。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 

我々はこれまで、テラヘルツ波パルスを用いて、その磁場成分にて、直接磁気共鳴・マグノン

を励起することで、スピン系の超高速応答に関する研究を精力的に行ってきた。昨年、

Phys.Rev.Lett 誌(2018 年)に掲載された巨視的磁化の超高速コヒーレント制御では、低温のスピ

ン再配列転移後における磁気ドメインの向きをテラヘルツパルスの照射タイミングにより超高

速制御できることを明らかにした。さらには、磁性体表面に金属共振器(メタマテリアル)を作製

し磁場成分の増強を行うことで、次世代磁気記録材料として期待されるナノ磁性体において、テ

ラヘルツ波誘起の磁化反転を世界で初めて観測することに成功した。実験で得られた磁気間力

顕微鏡 MFM で観測された磁化反転像と、計算により得られた金属微細共振器による磁場の増

強分布より、テラヘルツ照射前は試料表面に垂直の向きに揃っていた磁化が、テラヘルツ波照射

後に、反転したことを示している。磁場増強と磁化反転の位置が正確に一致していることが分か

る。テラヘルツ波により、室温で、サブマイクロメートルスケールで磁化反転を誘起できており、

非常にインパクトの高い成果である。しかしながら、これらの時間ダイナミクスは未だ未解明で

あり、テラヘルツ波励起および光励起磁化制御における超高速時間ダイナミクスを明らかにす

るべく研究を行った。 
 
２．研究の目的 
 

本研究の目的は、室温および室温近傍で動作する超高速スピンデバイスの超高速応答特性を

明らかにするとともに、テラヘルツ誘起磁化反転やテラヘルツ誘起磁気相転移の特性やそれが

誘起される条件の詳細を明らかにすることである。また強磁性スピンの流れであるスピン流に

も着目し、スピン流の超高速ダイナミクスを明らかにするとともに、実用レベルのテラヘルツ光

源やテラヘルツ検出器開発を試みることである。テラヘルツ誘起で磁化反転を報告している例

はこれまでになく、我々の成果は世界で初めてのものである。この応答は、テラヘルツの磁場成

分によって、磁化に直接作用し、効率的に磁気モーメントを動作させているものであり、従来の

光による熱的な磁化反転・磁気記録(HAMR: heat assisted magnetic recording)とは全く異なる

ものである。磁化反転だけでなく、スピン配列が 90 度回転するスピン再配列転移を利用するこ

とで、小さなエネルギーで効率的な磁化の制御が可能になる。希土類オルソフェライトのスピン

再配列転移では、構成する希土類や鉄原子における電子状態と磁気異方性の関係が重要になる。

室温において、テラヘルツ誘起スピン再配列転移を実証するだけでなく、励起直後におけるマグ

ノン・スピン系や電子系との関わり・相互作用因子を明らかにする。金属磁性体においてスピン

流生成とテラヘルツ波放射を関連させて調べる。 
 
３．研究の方法 
 

フェムト秒パルスレーザー励起テラヘルツ波を用いて、時間領域分光測定を行う。パルス波面傾

斜法によって生成した高強度テラヘルツパルス (ピーク電場 500kV/cm, ピーク磁場 0.1Tesla)

を用いて、それを物質に照射することで、その超高速応答を観測する。磁場照射による磁化の超

高速制御を試みた。励起磁場強度を増強するために、試料表面に金属微細構造共振器(メタマテ

リアル)を用いた。また、レーザー光源以外にも、阪大産研にあるテラヘルツ自由電子レーザー

や電子線加速器を用いることで、実験を実施した。中赤外光励起の実験においては、ドイツのコ

ンスタンツ大学で実施したものである。 

 

 

４．研究成果 

 

  光励起スピン流によるテラヘルツ波放射が生じる磁性体ヘテロ構造素子では、Fe/Pt, Co/Pt 

に加えて、CoFeB/Pt 等の試料をマグネトロンスパッタリングにより作製した。非磁性層を２層

にした３層系の試料の作製も実施した。光パルス励起によってテラヘルツ波を発生させ、その放

射時間波形の観測を行った。照射直後に生じる光励起スピン流がヘテロ界面近傍で寄与するス



ピンホール効果とテラヘルツ放射強度やその時間波形の関係について比較を行った。ヘテロ構

造試料の伝導評価によるスピンホール角の計測と合わせて、テラヘルツ放射強度の計測を行い、

それらに相関があることを確認することに成功した。基板の異方性から生じるスピンホール角

の異方性がテラヘルツ放射強度でも確認され、スピン流ダイナミクスとテラヘルツ放射の関係

が調べられた。磁性体ヘテロ構造における磁気異方性や、スピンホール効果の効果に寄与するス

ピンホール角の評価が可能になる。しかしながら、本放射素子は、厚み数 nm の薄膜構造であり、

その放射振幅は素子の厚みに強く依存し、異なる環境下で作製した試料間での比較を行うこと

は難しい。今回、我々は、試料基板に MgO(110)を用いて、そこに Pt(110)エピタキシャル膜を作

成し、試料内部に意図的に異方性を導入した。用いた試料は、MgO(110)基板上に、Pt(110)層

(2nm),Co もしくは CoFeB 層(3nm)をマグネトロンスパッタリングで作製した。実験は、チタンサ

ファイア増幅器を用いて、ポンププローブ分光法と、EO サンプリング法を組み合わせて、励起

光照射によって放射されたテラヘルツ波の放射波形を測定し、放射振幅の試料回転依存性を調

べた。Co 試料においては、Co 層の磁化方向に起因した sin2・の回転角依存性が得られた。CoFeB

試料では、スピンホール角に起因するピーク振幅の 20％に相当する回転依存性が得られた。こ

のように、テラヘルツ波放射をプローブとすることで、磁気異方性やスピンホール効果の重要な

パラメータであるスピンホール角の評価につながることが明らかとなった。 

  弱強磁性体である希土類オルソフェライト Sm0.7Er0.3FeO3 にて、中赤外光励起の実験を実施し

た。この物質はスピン再配列転移(spin reorientation transition、 SRT)を室温付近で起こし、

反強磁性ベクトルの方向が回転するという性質を示します。再配列転移ではスピン方向が磁気

異方性に対して敏感に変化するため、光励起後に生じるスピンダイナミクスの波形から、磁気異

方性の時間変化を追跡することが可能です。またこの物質は中赤外領域に Sm イオンの 4f 電子

系による光吸収(周波数 33 THz = 波長 9.1µm)および光学フォノンによる光吸収バンド(周波数

25 THz = 波長 12 µm)を持ちます。ここではこれら二つの吸収帯に共鳴させた中赤外フェムト秒

レーザー光を用いて、4f 電子系とフォノン系それぞれを励起し、スピン応答を近赤外レーザー

のファラデー効果によってプローブすることで磁気異方性の変化ダイナミクスを詳細に調べま

した。まず中赤外光の周波数を 25 THz に合わせてフォノン系を共鳴励起したところ、光吸収か

ら数ピコ秒遅れて再配列転移が生じました。数ピコ秒の遅延はフォノンの緩和に係る時間を反

映しており、単純な加熱の場合は格子系が熱平衡に達するまでの時間によってスピンダイナミ

クスが律速されていることがわかりました。次に中赤外光を 33THz に合わせて 4f 電子系を共鳴

励起したところ、興味深いことにフォノンの場合に見られた立ち上がりの時間遅延が存在せず、

光吸収直後から即座に再配列転移が始まることがわかりました。これは 4f 電子系が Fe スピン

系との間に超交換相互作用を持つため、4f 系の電子状態変化が即座に磁気異方性変化を引き起

こすことが可能なためであると考えられます。この超高速な磁気異方性変化にかかる時間スケ

ールはわずか数 10 フェムト秒程度であり、格子系の熱緩和やスピン系のダイナミクスよりもは

るかに高速に引き起こされます。このことから、希土類 4f 電子系の光励起は、フェムト秒～ピ

コ秒で動作する磁気デバイスにおけるスピンダイナミクスのトリガーとして用いることができ

る可能性が示されました[Phys.Rev.Lett 誌 2021 年掲載]。さらに同様の試料において、室温近

傍で、磁気共鳴周波数に合わせた共振構造を持つ金属磁性体を試料表面に作成することで、スピ

ン再配列転移における時間ダイナミクスの計測を行った。励起強度やダブルパルス励起により、

その振る舞いが変わることを確認し、テラヘルツ波パルス励起によるスピン再配列転移を誘起

できたことを確認した。また、そのダイナミクスを計算結果で再現できるようになった。 

 電磁気における特殊相対性理論において、今まで行われて来た間接的な検証とは一線を画す、

直接的な実験手法で相対論的クーロン電場の時空間分布のスナップショット計測を行った。こ

の相対論的クーロン電場は光に近い速度で移動する電子ビームに付随するため、それに追従す

るための超高速な電場計測が必要となります。テラヘルツ電場検出でも用いられる電気光学検

出を利用して、線形加速器で生成された高エネルギー電子ビーム周りの電場の時空間分布をピ

コ秒の時間領域で計測した。理論的に予想されていた、クーロン電場が電子ビーム進行方向に収

縮した様を可視化することに成功した。これは“電磁ポテンシャル”のローレンツ変換の実証に

対応しています。さらに、金属境界を通過した電子ビーム周りの相対論的電場分布の発展を調べ

ることで、平面的な電場の収縮がどの様に形成されるかも明らかにした。この電場分布の発展は、

電子ビームの金属境界通過点を中心とする球面波として自由空間を広がると言うものです。こ

の球の半径と金属境界からの電子ビームの伝搬距離は一致するため、ビーム軸周りの電場分布

に着目すると、その曲率はビームの伝搬と共に小さくなり、やがて球面は平面となります。この

実験結果は、リエナール・ヴィーヘルト・ポテンシャルと呼ばれる、電磁ポテンシャルのローレ



ンツ変換とは異なる手法で導出された相対論的電場を実証することができた[Nature Physics
誌 2022 年掲載]。 

 本研究において、磁性体における磁化の超高速ダイナミクスに関して、当初計画していた、強

磁性スピンの超高速応答について、テラヘルツ励起および中赤外光励起において、スピン再配列

転移を引き起こすダイナミクスの測定に成功した。光励起スピン流からのテラヘルツ波放射測

定において、スピンホール角の異方性をテラヘルツ波放射から確認することに成功した。テラヘ

ルツ波検出により新しいスピンホール角評価にもつながるものである。磁性体以外にもテラヘ

ルツ電場の超高速検出を適用し、相対論的電子線パルスが誘起するクーロン場の観測など、新し

い分野の開拓も行った。 
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