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研究成果の概要（和文）： テラヘルツ波放射分光法によりフェムト秒光パルス照射遷移金属酸

化物反強磁性体から特徴的な振動成分を持つテラヘルツ波放射を観測した．振動周波数の温度

依存性及び振動振幅の励起光強度依存性から，振動成分は光パルス照射によって励起されたコ

ヒーレントマグノンから放射された電磁波であることを明らかにした．さらに光パルス列照射

及び偏光制御光パルス照射によりコヒーレントマグノンを高時間分解制御できることを示した． 
 
研究成果の概要（英文）： Terahertz radiation with characteristic oscillations from 
transition-metal oxide antiferromagnets illuminated with femtosecond optical pulses was 
investigated by terahertz emission spectroscopy. From the dependences of frequency and 
amplitude of the oscillations on temperature and excitation intensity, it is concluded that 
the oscillations are magnetic-dipole radiation from coherent magnons excited by the optical 
pulses. In addition, controls of coherent magnons with high temporal resolution by 
irradiations of optical pulse trains and optical pulses with various polarization states are 
demonstrated. 
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１．研究開始当初の背景 
 スピントロニクスの情報処理や磁気記録
への適用に関して，磁性体の電子スピン秩序
の観測及びその高速制御の必要性が高まっ
ている．特にマクロな磁化を持たない反強磁
性体は高速電子スピン制御の可能性が高い
と期待されている．反強磁性体の電子スピン

秩序の動的変化であるスピン波あるいはマ
グノンの観測方法としてはこれまでに主と
してラマン散乱分光法が用いられている．し
かしながらラマン分光による測定は定常状
態を対象としており，マグノンの生成及び消
滅過程のような動的過程は観測できない．近
年ではフェムト秒光パルスを用いた磁気複
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屈折効果を用いる手法が提案されており，マ
グノンのコヒーレント制御の例が報告され
ている（A. V. Kimel et al., Nature 435, 655-657 
(2005)）．しかしながら多くの反強磁性体は光
領域で不透明であり，適用可否は材料に依存
する．一方，テラヘルツ波領域ではほとんど
の反強磁性体は透明である．これは通常の反
強磁性体ではテラヘルツ波を吸収する自由
キャリア，フォノン及び電子準位間遷移が存
在しないことによる．研究代表者はこれまで
に光パルス励起反強磁性体からのテラヘル
ツ波放射現象について調べてきた．本研究で
は光パルスによるコヒーレントマグノンの
制御方法及びそのマグノンをテラヘルツ波
放射分光により高時間分解観測する手法を
開発した． 
 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は光パルスによるコヒーレ
ントマグノンの制御及びマグノンのテラヘ
ルツ波放射分光による観測を実証し，その基
本的実験手法を確立することである．まずこ
れまで明らかにされていない反強磁性体の
光励起マグノンの温度変化をテラヘルツ波
放射分光によって調べる．次に 1 番目の光パ
ルスで反強磁性体を励起して発生したコヒ
ーレントマグノンを，時間遅延を与えた同軸
に入射する 2 番目の光パルス照射によって増
強・消滅させられることを示す．すなわちマ
グノンのコヒーレント制御を実証する．  
 
 
３．研究の方法 
 反強磁性転移温度（ネール温度TN）の異な
る遷移金属酸化物NiO（TN=523 K）及びMnO
（TN=120 K）について再生増幅システムから
のフェムト秒光パルス（中心波長 800 nm，パ
ルス幅約 120 fsあるいは 35 fs）を照射して放
射されるテラヘルツ波電磁波波形を時間領
域分光法により測定した．試料温度は低温で
はパルスチューブ冷凍機及び高温では高温
セルを用いて変化させた． 
 具体的な実施項目を以下に示す． 
(1) 光パルス励起マグノンの試料温度依存
性及び励起光強度依存性の測定 
(2) 複数光パルスによるマグノンのコヒー
レント制御の実現 
(3) 広帯域時間領域分光法によるゾーン端
マグノンの励起・観測 
 
 
４．研究成果 
(1) 光励起反強磁性体からのテラヘルツ波
放射機構の解明 1 
 パルス幅が 120 fs 程度の光パルスを
NiO(110)単結晶に照射して得られたテラヘル

ツ波放射波形を図 1(a)に示す．用いた実験系
を図 1(c)に示している．測定温度は室温であ
る．図 1(a)を見ると時間遅延で 5 ps 付近に広
帯域成分を持つパルスが観測され，これに続
いて周期が約 1 ps の減衰振動が現れている．
図 1(a)の放射波形をフーリエ変換して得られ
た電場振幅スペクトル（図 1(b)）にはこの振
動に対応した周波数（約 1 THz）にピークが
見られる． 
 この振動成分の起源を調べるために振動
周波数の温度変化を測定した．結果を図 2 の
赤丸で示す．なお図 2 では横軸の温度はネー
ル温度 523 K で規格化している．図 2 の青四
角は通常の透過型テラヘルツ波分光法によ
って別途測定した反強磁性共鳴周波数を示
している．図 2 の縦軸はこの十分低温におけ

図 1 (a)室温における光パルス励起 NiO 単
結晶からのテラヘルツ波放射波形．(b)放射
電磁波の電場振幅スペクトル．(c)測定系の
概略図． 
 

図 2 放射振動成分周波数及び反強磁性

共鳴周波数の温度変化． 



る反強磁性共鳴周波数で規格化されている．
反強磁性共鳴吸収は入射電磁波によって波
数がほぼゼロのスピン波（マグノン）が励起
されることで生じる．図 2 から放射振動成分
周波数及び反強磁性共鳴周波数は各温度で
ほぼ一致していることがわかる．これより放
射振動成分は光パルス照射によって何らか
の過程により励起されたコヒーレント反強
磁性マグノンからの電磁波放射成分と考え
られる．（マグノンからの電磁波放射はマグ
ノン励起による電磁波吸収の逆過程と見る
ことができる）すなわち振動成分振幅はマグ
ノン密度を反映する．これらからテラヘルツ
波時間領域分光法はマグノンの実時間応答
のモニタリングに利用可能であることがわ
かる． 
 放射振動成分振幅の励起光パルス強度依
存性を測定したところ，放射振動成分の電場
振幅，すなわち励起マグノン密度は励起光強
度にほぼ比例することがわかった．この結果
は 3 次の非線形光学過程である瞬間的誘導ラ
マン散乱過程によるマグノン励起機構から
予想される振る舞いと一致している．NiO に
おけるマグノン励起機構の詳細については
逆ファラデー効果モデルや磁気差周波発生
モデル等の非線形光学過程に基づく解釈が
提案されているが，詳細はこれまで明らかに
なっていない．本研究で調べたマグノンの光
励起機構の詳細については(3)で再び述べる． 
 
(2) 偏光制御光パルス列照射によるマグノ
ンのコヒーレント制御 
 複数の光パルスを適当な時間間隔で照射
することによりコヒーレントマグノンを高
時間分解で制御できる．図 3 に時間差∆t だけ

隔たった 2つの直線偏光パルスを NiO単結晶
（室温）に照射した場合に観測される放射テ
ラヘルツ波パルス波形を示す．時間差∆t がマ
グノン周期（約 1 ps）の整数倍（図 3(b)）で
は 2 つ目のパルスで 1 つ目のパルスと同位相
のマグノンが励起され，マグノン密度が増強
される．時間差を半周期分ずらすと 2 つ目の
パルスで逆位相のマグノンが励起され，1 つ
目のパルスで誘起されたマグノンが打ち消
される（図 3(a)）．このようにコヒーレントマ
グノンを光パルス列照射により高時間分解
制御できることを示した． 
 本研究ではさらに照射する光パルスの偏
光を制御することでもマグノンの制御が可
能であることを示した．光（フォトン）は角
運動量を持つので偏光状態によって電子ス
ピンを制御できる可能性がある．そこで角運
動量の方向が反転している右及び左回り円
偏光を照射した場合について放射テラヘル
ツ波パルス波形を測定したところ，図 4(a)に

図 3 直線偏光ダブルパルス照射によるコ

ヒーレントマグノンの高時間分解制御． 

図 4 (a)円偏光パルス励起 NiO からのテラ

ヘルツ波放射波形のヘリシティー依存性．

(b)逆ファラデー効果モデルによる計算結

果． 

図 5 (a)直線偏光パルス励起 NiO からのテ

ラヘルツ波放射波形の光電場方向依存性．

(b)逆ファラデー効果モデルによる計算結

果． 



示すように互いに極性が反転していること
がわかった．すなわち励起光の角運動量の向
きを反転することによってマグノンの極性
を反転させることができる．直線偏光は角運
動量がゼロであるが，直線偏光パルス照射の
場合も偏光の電場方向を 90 度回転させるこ
とで，やはりマグノンの極性が反転すること
を見出した（図 5(a)）直線偏光の場合にも極
性反転が観測された理由は次項に述べる． 
 
(3) 光励起反強磁性体からのテラヘルツ波
放射機構の解明 2 
 前項で述べたマグノン極性の偏光依存性
を手がかりに光励起反強磁性体からのテラ
ヘルツ波放射機構について知見が得られる．
円偏光のヘリシティーを切り替えることで
マグノンの極性が反転することから，マグノ
ン励起機構として逆ファラデー効果モデル
が有力と考えられる．逆ファラデー効果は円
偏光パルスの進行方向にパルス磁場が発生
し，それがトリガーとなってマグノンが励起
されると考える．NiO において直線偏光励起
の場合でもマグノンが励起されるのは，入射
した直線偏光が試料内部で NiO の線形磁気
複屈折によって円偏光成分が生じるためと
考えられた． 
 そこで 
① NiO の励起光波長での光学特性（線形磁

気複屈折，吸収係数）及びテラヘルツ波
領域での光学特性 

② NiO単結晶の双晶構造（複屈折の光学軸
方向の異なる 4 種類のドメインT1〜T2が
ランダムに配置） 

③ テラヘルツ波検出系の配置及び偏光特性 
を考慮し，逆ファラデー効果モデルを仮定し
た場合に放射されるテラヘルツ波パルス波
形を計算した．モデルの概略図を図 6 に示す．
各偏光状態に対する計算結果を図 4(b)及び
5(b)に示す．計算結果は励起光パルスの偏光
状態に応じてテラヘルツ波放射波形の極性
反転，すなわちマグノンの極性反転が生じる
ことを良く再現する．なおこれらの図 4(b)及
び 5(b)の縦軸は同じスケールになっているが，

実験で円偏光励起の場合のほうがやや放射
電場振幅が大きくなるという傾向も良く再
現されている． 
 等価な双晶ドメインがランダムに配置さ
れている試料では，複屈折の効果は相殺され
逆ファラデー効果によるテラヘルツ波放射
も生じないとする主張も一部なされていた
が，本研究の実験及び計算では放射が得られ
る．これは実際にはテラヘルツ波検出系の配
置及び偏光特性から特定の配向のドメイン
からの放射成分を検出していることが主た
る理由と考えている． 
 上記のようにテラヘルツ波放射波形の偏
光依存性を解析した結果，マグノンの光励起
機構として逆ファラデー効果が支配的であ
ることが結論される． 
 
(4) 光パルス照射 MnO からのテラヘルツ波
放射現象 
 前項まではNiOについての実験に基づいて
いる．マグノン光励起機構を調べる上で遷移
金属イオンをNi2+からMn2+（スピン量指数
S=5/2，Ni2+はS=1）に変えたMnOとの比較が
有用と考えられた．光パルス励起MnOもNiO
と同様な光励起マグノンからのテラヘルツ
波放射が観測された．しかしながらNiOと比
べテラヘルツ波放射特性の偏光依存性が異
なっており，逆ファラデー効果以外の機構の
影響が大きくなっていることがわかった． 
 また NiO と異なって中心波長 400 及び 800 
nm の光励起により自由キャリアが励起され
ることを明らかにした．さらにこの自由キャ
リアの作る過渡的電流により広帯域テラヘ
ルツ波パルスが放射される．自由キャリア寿
命の温度依存性はネール温度近傍で変化率
が反転するという特異な振る舞いを示す．こ
れは自由キャリア再結合プロセスに関与す
るエネルギー緩和過程におけるフォノン及
びマグノンによる緩和の競合によって生じ
ると考えられた．今後より詳細に解析が必要
である． 
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