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研究成果の概要（和文）：超高周波スピン流を介した光・テラヘルツ波変換現象の研究を行った。具体的には、
主に、面内磁化を有するTa/CoFeB/MgOや垂直磁化を有するCoGa/MnGa/MgO等の、非磁性元素／磁性金属／酸化物
ナノヘテロ接合構造を調べた。これら試料におけるテラヘルツ波放射は、磁性体や非磁性体の物性によって大き
く変化し、光パルス誘起スピン流とその逆スピンホール効果によるスピン流・電流変換による機構で説明できる
ことが分かった。また、そのパルススピン流は磁性体の電子状態、特にスピン分極率が一つの支配要因であるこ
とを明らかにした。また、マグノンやスピンポンピング効果の影響についての知見を得ることができた。

研究成果の概要（英文）：We studied a light-terahertz (THz) wave conversion via spin current. 
Materials studied here were nano-hetero junctions of normal metal / magnetic metal / dielectric 
insulator, in particular in-plane magnetized Ta/CoFeB/MgO and perpendicularly magnetized 
CoGa/MnGa/MgO films. Laser-induced THz emission for those samples exhibited significant material 
dependences, which were explained by the pulse spin current induced by the laser pulse and the 
conversion of the spin current into the charge current via the inverse spin Hall effect. The 
analysis on the data suggested that the pulse spin current, namely the THz emission intensity, is 
governed by the spin polarization of magnetic metals. Furthermore, we discussed an effect of magnon 
and spin pumping on the observed THz emission.

研究分野： スピントロニクス

キーワード： スピントロニクス　スピン流　テラヘルツ波　パルスレーザー　スピンポンピング　マグノン

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
スピントロニクスはスピンの関わる物性の基礎研究とその応用研究を両輪とし、最近ではスピンや光・熱が交差
する相関物性の研究が世界的に進展している。その一例が本課題のスピン流を介した光・テラヘルツ波変換現象
である。その変換効率は従来の極性半導体結晶より大きく、テラヘルツ波光源への応用も提案されている。しか
しながら、研究は端緒についたばかりであり、光パルス誘起スピン流やそのテラヘルツ波への変換機構の理解は
まだ十分ではなかった。本研究で得られた成果は、変換機構の解明に大きく寄与するものである。この成果をベ
ースとした工学的研究を行い、実用に資するテラヘルツ波光源の開発ができると考えられる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

 スピントロニクスは、スピンの関わる物性の基礎研究と
その応用研究を両輪として発展を続けている。例えば巨大
な磁気抵抗効果を示す素子は不揮発性磁気メモリといった
革新的デバイスへと実用化され、一方「スピン流」（電荷を
伴わないスピンの流れ）に由来する新機能性の探索が学術
研究の一大潮流を形成している。特に電荷のみならず、熱
や光などが磁性体の中でスピンと結合し新奇な効果が発現
する、いわゆるスピン交差相関物性の研究が世界的に進展
している。最近の代表的なものが、スピン流を介した光・
テラヘルツ波変換現象である（図 1）[1]。興味深いことに、
その光・テラヘルツ波変換の効率は、従来の極性半導体結
晶におけるそれより大きく、テラヘルツ波光源への応用まで提案されている[2]。しかし、この
スピン流を介した光・テラヘルツ波変換現象の研究はまだ端緒についたばかりであり、詳細な
研究が求められる。特に、ギガヘルツ帯域の交流スピン流や逆スピンホール効果などの現象は
国内外の多くの先行研究により明らかになりつつあるが、エネルギースケールの大きなテラヘ
ルツ波帯域の超高周波スピン流の性質や関連の現象については全く明らかでない。また、報告
の現象は金属磁性体における「超拡散スピン流」によるものとされるが、その起源には多くの
議論があり、熱流も伴うから現象を複雑にしている。これらの課題を一つずつ明らかにするこ
とが学術的に重要であるが、そもそも金属磁性体薄膜を用いたテラヘルツ波現象の研究は国内
ではほとんど行われておらず、大きく出遅れている。 

 

２．研究の目的 

 本課題では、超高周波スピン流を介した光・テラヘル
ツ波変換現象の研究を行う。具体的には、フェムト秒パ
ルス光照射によって金属磁性体／非磁性金属から発生す
るテラヘルツ波放射を調べ、パルス光照射によって誘起
される超高周波スピン流やテラヘルツ波帯のマグノンス
ピン流およびスピンポンピング効果についての知見を得
る。さらに、そのスピン流などの大きさを決定付ける磁
性体や非磁性体の物性について明らかにする。 

 

３．研究の方法 

 光パルス誘起超高周波スピン流の発生、ならびにその
スピン流・テラヘルツ波変換を調べるため、光パルス誘
起テラヘルツ波放射の測定系を構築し評価を進めた。ま
た、光誘起マグノンをも同時に時間分解検出せしめるよ
うな装置の構築を行い、目的の達成を狙った。評価の対
象とする試料として、比較的作製が容易であり、様々な
非磁性合金と積層可能である CoFeB 合金材料を用いた多
層膜試料、ならびに一様なマグノンモードの周波数が
0.1-0.5 THz にある Mn-Ga 合金系試料を用いた。これら
の試料は超高真空マグネトロンスパッタ法で作製した。 
 
４．研究成果 
①測定系の構築： 光パルス誘起テラヘルツ波放射を検
出するための測定系を独自に構築した（図 2）。光源には約 100 fs パルス幅のフェムト秒レー
ザーと再生増幅器を用いた。ポンプパルス光を試料表面に照射し、試料表面から発生するテラ
ヘルツ波を検出する配置とした。発生したテラヘルツ波は、ゴールドミラーによって極性半導
体結晶に集光し、同時にプローブパルス光も集光する。電気光学効果を用いた、いわゆるテラ
ヘルツ波時間分解分光（THz-TDS）によってテラヘルツ波の電場強度を時間分解検出する。この
手法により、周波数帯域が 0.1-3 THz のテラヘルツ波を高感度に検出できる。垂直磁気異方性
の大きな磁性体薄膜の測定ができるように、最大 2 Tの磁場を面内に印加できる電磁石を設置
した。また、プローブパルス光を表面に集光することで、時間分解磁気光学カー効果も検出で
きる方式としている。 
 
②CoFeB 磁性体における実験： これまでに報告されているテラヘルツ波発生の物理モデルで
は、光パルス誘起スピン流と磁性体の関係が全く明らかではない[1,2]。そこでまず本研究では、
よく知られた磁性体である CoFeB 合金から発生するテラヘルツ波を調べた。試料の構成は
Ta(5)/CoFeB/MgO(2)/Ta(2)（膜厚: nm）とし、CoFeB の膜厚を様々に変えた試料を熱酸化膜付
きの Si基板上に製膜した。また、製膜後に真空中で熱処理を行った。図 3(a)に 2 nm の厚みの
CoFeB 試料のテラヘルツ波の検出例を示す。テラヘルツ波の発生源である膜面の電流 j と CoFeB
の磁化の方向 m には、膜の法線ベクトルを n とすると、j ∝αSH m ×n の関係があると考えら

 

図 1 スピン流を介した光パルス誘

起テラヘルツ波放射の模式図。 

 
図 2 (a)本研究で構築した光パルス

誘起テラヘルツ波の測定系の写真。

(b)測定系の概念図。BS，WP，D， C は，

各々，ビームスップリッタ，ウオラ

ストンプリズム，遅延ステージ，チ

ョッパである。 



れている。ここで、αSH はスピンホール角である。した
がって、磁化の方向を反転することで電流の方向が反転
し、テラヘルツ波の位相も反転する。遅延時間がゼロの
時のテラヘルツ波の最大値を磁場に対してプロットする
と、面内の磁化曲線に対応したデータが得られ（図 3(b)）、
上に述べた関係式と一致することが分かった。 
 図 4 にテラヘルツ波の振幅の最大値を CoFeB 膜厚に対
して整理したデータを示す。テラヘルツ波は膜厚の減少
とともに増大し、約 2 nm の時に最大を示した後に急激に
減少する。この結果は報告されている膜厚依存性に一致
する[1,2]。他方、図 4に示したように、試料を熱処理す
ることでテラヘルツ波の強度が大きく変化することが本
研究から明らかとなった[3]。上述のように、テラヘルツ
波を発生する物理的な波源は電流であり、放射されるテ
ラヘルツ波の振幅電場 ETHz は放射体となる金属膜内に流
れる電流の空間平均値 Jint と、ETHz /Jint ∝ Z0[ns + n0 + 
Z0(σNtN + σFtF)]-1、という関係がある。ここで、tN、 tF

は非磁性体および磁性体の膜厚、σN、 σFは非磁性体お
よび磁性体のテラヘルツ波帯域における電気伝導度、ns、
n0 は基板および真空のテラヘルツ波帯域における屈折率、
Z0 は真空のインピーダンスである。この式は放射体内外
のインピーダンス（あるいは屈折率）マッチングを記述
する。つまり放射効率が試料の伝導率や膜厚に依存し、
薄膜の膜厚が薄くなるとテラヘルツ波放射が増大するこ
とを示している。図 4 に示した膜厚依存性のうち、厚い
ところの傾向は上に述べたインピーダンスの式で大まか
には説明できる。膜厚が薄いところでテラヘルツ波が急
激に減少する傾向は、光吸収量の減少に伴い Jint が小さ
くなることによるものと考えられる。CoFeB 薄膜は熱処
理前にはアモルファス状態であり、伝導率は著しく低い。
熱処理によって結晶化し伝導率が増大するため、熱処理
によって放射の効率はかえって悪くなるはずである。し
たがって、インピーダンスマッチングの効果では熱処理
によるテラヘルツ波輻射の増大を説明できず、磁性体の
物性の変化に起因するものと考えられる。規格化したテ
ラヘルツ波強度の熱処理依存性を整理すると、熱処理に
よって as-depo の時の数倍までテラヘルツ波振幅が増大
するが、ある熱処理温度でテラヘルツ波振幅は減少する
傾向を示すことが分かった。この熱処理温度に対する傾
向は飽和磁化の熱処理温度依存性の傾向とよく対応して
いる。このことは、磁性体の飽和磁化と Jint の相関を示
唆するものである。 
 本試料において、CoFeB の Co と Fe の組成比を広範囲
に変化させ、同様にテラヘルツ波の検出を行った。熱処
理前には発生するテラヘルツ波の大きさと組成の間に強
い依存性は見られないものの、熱処理後に顕著な依存性
を示すことが明らかとなった（図 5）[4]。その依存性は、
定性的には飽和磁化の組成依存性と類似している。いく
つかの解析によって、実験結果は光パルス誘起スピン流が CoFeB の組成によって大きく変化し
ていることを示唆することが明らかとなった。この組成依存性は、いわゆるスピン依存ゼーベ
ック効果というよりは、CoFe 合金のスピン分極率、特に[001]結晶方位のスピン分極率を反映
していると考えられる。また飽和磁化の組成依存性と傾向が似ていることから、励起された熱
マグノンによるスピンポンピング効果の影響も考えられる[4]。 
 
③Mn-Ga 磁性体における実験： テラヘルツ波放射に対するコヒレントマグノンの影響に関す
る知見を得るために、垂直磁化 MnGaから発生するテラヘルツ波を調べた。磁性層や下地層など
の膜厚や伝導度が大きいと真空のインピーダンスとのマッチングが悪くなり、テラヘルツ波放
射強度は減少しその検出が困難である。MnGa薄膜は 30-100 nm程度の厚いエピタキシャル薄膜
の報告は多数あるが、本研究で必要とされる 2-3 nm の極薄膜領域では一般に結晶成長が困難で
あるため報告がない。そこで本研究では、本研究グループで開発された CsCl 型の常磁性 CoGa
規則合金下地を用いた MnGa 極薄膜のエピタキシャル成長について検討した。試料の構成は
(001) MgO 基板／CoGa(5)／Mn1-xGax(2)/NM (膜厚 nm)とし、NMには Pt、 MgOを用いた。MnGa極
薄膜は CoGa(001) 面の上に低温で擬モルフィック的にキューブオンキューブ成長し、ミスマ 

 
図 3 (a) Ta/CoFeB/MgO 薄膜のテラ

ヘルツ波放射の測定データ。(b) テ

ラヘルツ波電場のピーク値の外部

磁場依存性。 
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図 4  Ta/CoFeB/MgO 薄膜における

テラヘルツ波電場強度の膜厚依存

性。熱処理の前後のデータをプロッ

トしている。 

 

 

図 5  Ta/CoFeB/MgO 薄膜における

テラヘルツ波電場強度の Fe に対す

る Co の組成比依存性。様々な熱処

理温度のデータをプロットしてい

る。 



 

 
ッチを解消するために c軸の格子定数がバルクよりもわずかに小さくなる。そのため垂直磁気
異方性がバルクよりも低下することが分かった[5]。その表面は原子レベルで平坦であるが、3-5 
nm 程度の厚みになるとミスフィット転位が入る。そのため本研究では 2 nm 程度の試料につい
て計測を行った。NM = MgOの場合の試料における光パルス誘起コヒレントマグノンの時間分解
計測の結果を図 6(a)に示す。約 0.1 THz 程度でかつライフタイムの比較的長いマグノンのシグ
ナルが明瞭に観測されている[6]。興味深いことに、NM=Ptのみならず、NM=MgO の試料において
も明瞭なテラヘルツ波放射を観測することに成功した（図 6(b)）。Ptと異なり CoGa は重元素を
含んでいないためこの結果は自明ではないものの、スピン軌道トルク磁化反転を用いたスピン
ホール効果の実験結果とよく対応する[7,8]。CoGa の逆スピンホール効果は、Gaの 4p 軌道に由
来する比較的強いスピン軌道相互作用に加えて、この規則合金の電子散乱が非常に強いことに
起因すると考えられるが、その詳細な理解は今後の課題である。また、図 6(c)に示すように、
テラヘルツ波放射は大きな磁場依存性を示している。ゼロ磁場では MnGa の磁化が膜面に垂直を
向いており、面内磁場の印加とともに磁化の面内成分が増大することによるものと考えられ、
上述の逆スピンホール効果で説明できる。図 6(b)のテラヘルツ波放射は、パルス状に発生した
スピン流によるものであり、CoFeB の試料で観測されているものと起源は同一と考えられる。
他方、図 6(a)で示したような振動がテラヘルツ波の波形には見られないため、コヒレントマグ
ノンによるスピンポンピングの効果は小さいものと推測される。マンガン組成を増大させコヒ
レントマグノンの周波数を増大できるため、組成の異なる試料も同様に調べたところ、テラヘ
ルツ波の波形に違いがみられた。マグノンの効果の可能性が示唆されるが、試料の飽和磁場が
10 T程度と非常に大きい。今後強磁場での測定を行うことでより詳細な物理が明らかになると
考えられる。 
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