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研究成果の概要（和文）：これまでにない全く新しい磁気顕微鏡である波長可変紫外レーザー磁
気円二色性光電子顕微鏡法(空間分解能~50nm)を開発し、100フェムト秒(10兆分の1秒)レベルの
時間分解磁気顕微測定を可能にした。現在の放射光X線磁気円二色性光電子顕微鏡法と比べて、
実験室で観測できる上に、時間分解能が3桁以上向上した。さらには、高感度二光子磁気円二色
性光電子顕微鏡法にも世界で初めて成功した。また、本発明のキーポイントである仕事関数し
きい値近傍で感度が2-3桁も増強される現象の起源を角度分解光電子分光法により検討した。 

 
研究成果の概要（英文）：We invented a novel magnetic microscope, based on ultraviolet (UV) 

magnetic circular dichroism (MCD) photoelectron emission microscope (PEEM) with a spatial 

resolution of ~50 nm using tunable UV lasers, and further developed a femto-second time-resolved 

pump-and-probe mciroscope. This performance is much superior to a similar method of X-ray MCD 

PEEM using a third-generation synchrotron radiation light source since this method allows in-laboratory 

experiments and thousand times faster time resolving power. Moreover, we succeeded in the observation 

of two-photon UV MCD PEEM images with a high sensitivity. We also investigated the origin of the 

huge enhancement of the MCD sensitivity in the vicinity of the work function threshold by using the 

angle-resolved photoemission spectroscopy. 
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１．研究開始当初の背景 

近年の第 3世代放射光の発展とともに X線
磁気円二色性光電子顕微鏡法(XMCD PEEM)

が盛んに行われ、2005 年には空間分解能 100 

nm, 時間分解能100 psでの実験結果が報告さ
れている[D. Neeb et al., J. Phys. Condens. 

Matter, 17, S1381 (2005)]。一方、空間分解能
を必要としない時間分解測定は超短パルス
レーザーにより行われ、フェムト秒分解能で
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スピンダイナミクスが観測されている。しか
しながら、フェムト秒時間分解能とナノ空間
分解能を併せもった磁気顕微鏡はまだ報告
されていない。この理由は、UV レーザーで
励起可能な価電子帯においては、磁気円二色
性(MCD)の起源であるスピン軌道相互作用が
XMCD に比べて 2-3 桁も弱く、光学顕微鏡の
レベルでは不可能ではないが、電子顕微鏡の
レベルでは感度があまりに不足するためで
ある。実際、Marx らによって報告された紫外
磁気線二色性 PEEM では 500 nm もの厚い Fe

試料ですら感度がわずかに 0.21%であり[G. K. 

L. Marx et al. Phys. Rev. Lett. 84, 5888 (2000)]、
かつ、彼らは MCD PEEM 測定に失敗してい
る。そのため UV MCD PEEM 法の超薄膜試料
への応用は絶望的と考えられていた。 

2006 年、我々は、Cu(001)表面上に成長さ
せた Ni 超薄膜(15 原子層程度)において、仕事
関数しきい値近傍で MCD 感度が 2-3 桁も増
大し、XMCD に匹敵する感度が得られること
を発見した [T. Nakagawa and T. Yokoyama, 

Phys. Rev. Lett. 96, 237402 (2006)]。この効果を
用いると XMCD PEEM と同程度の感度の UV 

MCD PEEM が実現できるはずである。この手
法は XMCD PEEM と異なり、実験室での測定
が可能な方法であり、かつ、超短パルスレー
ザーを用いることで 100 fs レベルの時間分解
能(第 3 世代放射光ではせいぜい数 10 ps)が得
られ超高速スピンダイナミクス追跡が可能
となる。そこで基盤研究(A)に「フェムト秒
時間分解紫外磁気円二色性光電子顕微鏡の
開発」を申請したところ、ご高配を賜り、
本手法の実現に着手できる機会を得た。 

 

２．研究の目的 

本研究の第 1 の目的は、これまでに全く報
告のない「フェムト秒時間分解紫外磁気円二
色性光電子顕微鏡」を開発することである。
この手法が実現できれば、第 3 世代放射光源
を用いることなく実験室で磁気顕微鏡測定
が可能な上、時間分解能は放射光 XMCD 

PEEM を 3 桁も上回り、その波及効果は極め
て甚大であると考えられる。 

さらに、研究開始当初は想定していなかっ
た課題として、二光子磁気円二色性光電子分
光・光電子顕微鏡の開発、また、仕事関数し
きい値近傍で MCD 感度が 2-3 桁も増大する
起源を角度分解光電子分光法により検討す
る研究も併せて行った。 

 

３．研究の方法 

紫外磁気円二色性光電子顕微鏡を開発す
るためには、波長可変レーザーとその光学系、
光電子顕微鏡と磁性薄膜調製機能を備えた
超高真空槽が必要である。後者は研究室で所
有しているものをそのまま用い(光電子顕微

鏡装置はElmitec社製PEEMSpector, 空間分解
能仕様値 35 nm)、前者に関しては、波長可変
高出力 Ti:Sapphire レーザー(Spectra Physics 社
製 MaiTaiHP, 基本波長域 680-1020 nm, 出力
2.5 W, 繰り返し 80 MHz, パルス幅 70 fs)を本
科研費で購入した。また、2, 3, 4 倍波発生器
を別途予算で導入し、210-1020 nm の紫外～
近赤外域をかなりカバーできる光源となっ
た。円偏光発生や時間分解測定用遅延光学系
等を立ち上げることで光源部分は完成し、3, 

4 倍波を用いた場合のレーザーパルス幅(本
装置の時間分解能)は 100-200 fs であった。 

試料は 2006 年の発見で用いたと同じく垂
直磁化を呈する Ni/Cu(001) (Ni 約 15 原子層)

を主として用い、他の試料としてやはり垂直
磁化を呈する Co/Pt(111) (Co 約 5 原子層), 

Ni/Cu(111) (Ni 約 5 原子層)も検討した。試料
は超高真空中で清浄化した基板単結晶に Ni

やCoを電子衝撃加熱による真空蒸着で得た。
測定はすべて超高真空 in situ 条件下、室温で
行った。なお試料の仕事関数は 2 次電子カッ
トオフから in situ に求めた。 

角度分解光電子分光測定は、同じレーザー
光源により、別の超高真空槽に取り付けてあ
る角度分解光電子分光装置 (Specs 社製
Phoibos100)を用いて行った。 

 

４．研究成果 

(1) Ni/Cu(001)薄膜における光電子磁気円二
色性の光エネルギー依存性 

2006 年の発見時においては、波長可変紫外
レーザーを所有していなかったため、
Ni/Cu(001)試料にCsを連続的に蒸着し系の仕
事関数を掃引することで擬似的にエネルギ
ー依存性を測定していた。また、2007 年(実
験は 2006 年)、分子研放射光施設 UVSOR-II

の自由電子レーザーを用いて、Cs を蒸着しな
い清浄な Ni/Cu(001)でも確かに仕事関数しき
い値近傍で MCD 感度が非常に高くなること
を確認していた。ただし自由電子レーザーは
波長を連続的に掃引することは困難なため
エネルギー依存性は測定できていなかった。 

そこで本研究では、新光源の性能試験を兼
ねて、清浄 Ni/Cu(001)系の光電子磁気円二色
性のエネルギー依存性を観測した。その結果
が図 1 である。2006 年の発見時のデータも併
せてプロットしてあるが、両者は概ねよい一
致を示しており、仕事関数しきい値近傍での
MCD 感度は10%を超え PEEM 測定に十分な
感度であることがわかった。 

 

(2) 二光子光電子磁気円二色性の発見 

 本実験は超短パルスレーザーを用いるた
め、二光子過程の研究が可能である。研究時
点では二光子光電子磁気円二色性測定は全



 

 

く未踏の領域であり、もし高感度が得られれ
ば非常に有効な手法となり得る。利用できる
光エネルギーの範囲が一気に倍増し、10eV 以
上の深い価電子帯を励起することも可能と
なるからである。 

図 2 に光を垂直入射したときの一光子
(1PPE), 二光子(2PPE)の MCD 感度のエネル
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%に達している。さらには、光
の入射角を 45とすると MCD 感度は 1PPE で
は10%であったのに対し、2PPE では28%に
も達した。二光子法はエネルギー範囲の拡張
のみならず、場合によっては感度的にも一光
子に勝るものであることがわかった。特に斜
入射で感度が向上することは光電子顕微鏡
測定(入射角 55~65程度)に有効である。 

 

(3) 一光子・二光子光電子顕微鏡観測 

Ni/Cu(001)薄膜の光電子顕微鏡観測を行っ

た。図 3 に一光子の結果を示す。試料は Cs

を蒸着したもので、光エネルギーは 3.1 eV と
した。明瞭な明暗が観測され、微視的な磁区
(明部が下向き、暗部が上向き磁区)が観測で
きていることがわかる。このデータは UV 

MCD PEEM としては世界初観測である。 

同じ試料に関して二光子 MCD PEEM 測定
を試みた。この結果を図 4 に示す。同じ領域
を測定した一光子の結果も挿入してある。二
光子では渦を巻いた干渉縞のようなデータ
となっており、一光子では美しい磁区像のみ
が与えられている。渦の中心は表面清浄化過
程で表面に析出した Cu ナノ粒子であり、ナ
ノ粒子近傍では光電場が異常に強調される
ことが知られており(表面プラズモン効果)、
強調された電場があまりに大きいため 2 枚の
像の差分をとっても差し引ききれずに残っ
たものと考えられる。ナノ粒子から尐し離れ
た位置ではその効果は減尐し、磁区構造がよ
りはっきりしている。このデータは二光子
UV MCD PEEM として世界初観測データで
ある。 

 

(4) 超高速時間分解 UV 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 10 ps である。本研究では、
100-200 fs の時間分解能でポンプ－プローブ
磁区観測を行った。 

図 5 に Ni/Cu(001)薄膜の結果を示す。用い
たポンプ光は光子エネルギー1.55eV, プロー
ブ光は 3.10eV である。図 5(a)は t=0 での過渡
的 UV MCD PEEM 像、図 5(b)は、図 5(a)の破
線枠内の各磁区の MCD 感度を積算し、その
時間変化をプロットしたものである。S/N 費
が十分ではないが、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

図 1  Ni/Cu(001)薄膜(Ni 12-15 ML)の光
電子 MCD のエネルギー依存性。光の入射
は直入射である。横軸は h (eV)で、光
子エネルギーhから仕事関数 (別途測定)

を差し引いた値。赤四角が今回の測定値で、
緑と青は波長固定レーザー(各 1.95, 3.81 

eV)を用い、試料に Cs を連続蒸着すること
で仕事関数を連続的に掃引した。 

図 2  清浄Ni/Cu(001)薄膜(Ni 15 ML)の一
光子(青)・二光子(赤)光電子 MCD のエネル
ギー依存性。光の入射は直入射。横軸は励
起エネルギー 

図 3  Cs/Ni/Cu(001)薄膜(Ni 12 ML)の一
光子UV MCD PEEM像。測定時間は 2秒2。
挿入図は同様の試料の磁化曲線。 



 

 

が大きく減尐し、再び元の値に戻っているこ
とがわかる。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 による磁区観察で世界最高の時間分解
能を得ることができ、本研究の第 1 の目的は
達成された。
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。

(5) 角度分解磁気円二色性光電子分光測定

Ni/Cu(001)系において、仕事関数しきい値
近傍で光電子 MCD 感度が急激に増強される
起源を知るために、角度分解光電子分光測定
を行った。図 6 に 1PPE, 2PPE の測定結果を示
す。測定(1)と(2)では終状態が同じエネルギー、
また、測定(2)の中間状態と測定(3)の終状態が
同じエネルギーになるように光エネルギー
を設定した。Fermi 準位から 2.92 eV 上にある
中間状態を経る 2PPE と Fermi 準位から 2.92
eV 上にある終状態への 1PPE では同程度の大
きな MCD が得られた。一方、Fermi 準位から
5.84 eV 上にある終状態への 2PPE と 1PPE で
は 25%と 4%の大きな違いがあることがわか

った。このことから、2PPE の最初の遷移
(Fermi 準位上 2.92 eV)が MCD の非対称度を
ほぼ決定していると考えられる。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わか
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。

図 4  Cs/Ni/Cu(001)薄膜(Ni 12 ML)の二
光子 UV MCD PEEM 像。測定視野は直径
25 m。上図は視野内にナノ粒子がある場合
で、比較のための同じ領域での一光子像も
示した。下図は上図の位置から尐しずらし
てナノ粒子を視野から外した像。磁区構造
がはっきりしてくる。

図 5  Cs/Ni/Cu(001)薄膜(Ni 12 ML)の一
光子時間分解 UV MCD PEEM 像。ポンプ光
光子エネルギーは 1.55 eV、プローブ光は
3.10 eV である。(a) は t=0 における過渡的
PEEM 像。視野の直径は 25 m。(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
の位置は上下磁区の MCD 感度を表してい
る。下の図は磁区内の磁化変化を模式的に
示したもの。



 

 

(6) その他の補足 

紙面の都合で詳細は省略するが、Co/Pt(111), 

Ni/Cu(111)でも仕事関数しきい値近傍で数%

以上の一光子あるいは二光子 MCD 感度が得
られ、本手法の一般性が証明できている。た
だし、Co/Pt(111)の二光子過程の起源に関して
はおそらく上記の Ni/Cu(001)系とは本質的に
異なっており、MCD の機構まで含めた詳細
な議論は今後の課題である。 
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