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研究成果の概要（和文）：我々はレーザーによる強磁性体の磁化反転機構の解明を試みた。実験手法として、シ
ンクロトロン放射X線とX線自由電子レーザー(XFEL)による時間分解型のX線分光を用いた。主に測定したのはX線
磁気円二色性(XMCD)である。日本のXFEL施設SACLAのビームラインBL3での時間分解XMCD測定を行った。800 nmの
チタンサファイアレーザーをポンプ光として室温強磁性体の合金薄膜FePtに照射し、PtのL端での時間分解XMCD
測定に成功した。磁化の消える時間スケールが1ps程度であり、Feサイトより長いことが分かった。このような
元素別のスピンダイナミクスは時間分解XMCDで初めて明らかになった。

研究成果の概要（英文）：We tried to reveal the mechanism of magnetization reversal in ferromagnets 
by laser. As an experimental technique, we used time-resolved x-ray spectroscopy by 
synchronicity-radiation x-ray and x-ray free electron laser (XFEL). We mainly measured x-ray 
magnetic circular dichroism (XMCD). We performed time-resolved XMCD measurements in BL3 in SACLA 
(XFEL facility in Japan). By shining 800 nm Ti:sapphire laser as a pump light onto alloy FePt thin 
films with room-temperature ferromagnetism, we succeeded in time-resolved XMCD measurements at Pt L 
edges. The time scale of demagnetization is about 1 ps, found to be longer than that of Fe sites. 
Such element-resolved spin dynamics was first revealed by time-resolved XMCD. 

研究分野： 光物性
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１．研究開始当初の背景 
 3d 遷移金属の化合物は、多くの興味深い性
質のため特に近年注目を集めている。特に、
光励起に対する巨大応答とそのダイナミク
スは、特にレーザー光による磁化の反転がフ
ェリ磁性合金 GdFeCo で観測されたため、大
きな注目を集めている。 
放射光とレーザーの組み合わせによる測

定により、反転プロセスの中間状態などダイ
ナミクス研究で物性物理学の新しい局面が
生まれつつあるが、現状では時間分解能の面
で壁があり、大きなブレークスルーを起こす
には至っていない。すなわち、放射光では 50 
ps 程度の時間分解能しかなく、格子振動(フ
ォノン)などを見るには不十分である。そこで
現在は、50 ps程度のパルス幅の放射光と 50 fs 
以下程度のパルス幅を持つ X 線自由電子レ
ーザー(XFEL)を併用する研究が、完全なダイ
ナミクスの観測のために不可欠となってい
る。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、パルスレーザーによる励
起によって強磁性体の磁化を反転させる現
象（磁化反転）の機構の解明と、磁化反転機
構の普遍性を発見することである。 
 特に、フェリ磁性合金 GdFeCo では、Gd
とFe, Coが反強磁性的に結合していることが
磁化反転現象の本質ではないかという解釈
が多く見られたが、最近の研究では、磁化反
転が強磁性体の FePt 合金でも観測されてい
る。現状は磁化反転の機構については、全く
未解明となっている。 
実験には、シンクロトロン放射 X 線と

XFEL による時間分解測定を用いる。磁性の
シグナルは X 線磁気円二色性(XMCD)により、
元素ごとに分解して観測することができる。 
 
３．研究の方法 
(1) レーザー照射による磁区の観察 
磁化反転現象は、放射光 X 線や XFEL の限

られたビームタイムの中のみで探索すべき
現象ではなく、ビームタイム前にレーザー強
度などの条件を見つけておく必要がある。そ
のためのセットアップとしてすでに、レーザ
ーを強磁性体薄膜にあて、すぐにカー顕微鏡 
で観測できる環境を整えた。磁化反転を起こ
せるレーザー条件（強度や偏光）と、試料条
件（薄膜の厚さやバッファー層の有無）を探
索した。 
 
(2) 時間分解 XMCD 測定 
上記(1)の予備測定の結果を踏まえ、時間

分解型の XMCD 測定を行った。短パルスレ
ーザーでの励起下での測定では、800 nm の
Ti:sapphire レーザーをポンプ光として用い
て励起を行い、プローブとして X 線を用い
る。X 線のパルス幅は放射光では 50 ps 程度、
XFEL では 50 fs 程度となり、これがこの測定
の時間分解能を決めている。我々が現在

SPring-8 の 東 大 物 性 研 ビ ー ム ラ イ ン
BL07LSU で開発を進めている軟 X 線回折実
験装置を時間分解 XMCD 測定に向けて改造
を行った。 
上記の時間分解能 50 ps の測定を行ったの

ち、XFEL 施設 SACLA でも時間分解 XMCD
測定を行い、1 ps 以下の時間スケールでの応
答の観測を試みた。FePt 薄膜の場合は、室温
強磁性体のため、測定は室温で行うことがで
きる。磁場印加は 300 mT 程度以下の磁場で
十分であるため永久磁石で行える。以上のよ
うに、冷却機構や超伝導磁石など不要のため
非常にシンプルな測定であり、まさにデバイ
スの実動作環境である。 
 
(3) 物質探索：磁性体の臨界膜厚の決定 
本研究では物質探索として、磁性体薄膜の

臨界膜厚の決定を、放射光 X 線を用いて行う
ことも進めた。薄膜をどの程度薄くしてもそ
の磁性が保たれるかどうかというのは、磁場
によらず光による磁性の制御現象が、磁性を
保つことのできる極薄膜で特に顕著に可能
であると考えられるため、重要である。 
例えば反強磁性体La1/3Sr2/3FeO3は反強磁性

と同時に電荷整列も起こる系であり、電荷と
スピンの強い結合から、レーザー照射によっ 
て磁気秩序の超高速(1 ps 以内)の融解が期待
できる。共鳴軟Ｘ線散乱(RSXS)、すなわち元
素の吸収端のエネルギーで行う散乱測定に
より、元素別の磁気秩序を共鳴増大で強力に
観測し、極薄膜においても磁気秩序を目指し
た。 
 
４．研究成果 
(1) レーザー照射による磁区の観察 
レーザーを強磁性体薄膜にあて、カー顕微

鏡で磁区観察を行った。Pt/Co 超格子薄膜は
垂直磁化膜であり、室温でも強磁性である。
図１のように、レーザー照射された部分の磁
性が変化する消磁効果をカー顕微鏡により
観察した。この２列は左右の円偏光の照射で
あるが、円偏光に依存した磁化反転の条件を
見つけることができた。 

図１：カー顕微鏡による垂直磁化膜 Pt/Co 
超格子薄膜へのレーザーを照射効果の観察。 
 
(2) 時間分解 XMCD 測定 

FePt 薄膜のレーザー照射後の XMCD のダ



イナミクス測定を行った。まず、我々が現在
SPring-8 の 東 大 物 性 研 ビ ー ム ラ イ ン
BL07LSU で開発を進めている時間分解
XMCD 測定のセットアップの改造により、
図２(a)のようなFeのL端(2p→3d)での結果が
得られた。また、我々の測定により、SACLA 
の BL3 で時間分解 XMCD 測定が Pt の L 端
(2p→5d)で測定可能となった。図２(b)のよう
に、ピコ秒以下のダイナミクスが明らかにな
った。磁化の消える時間スケールが 1ps 程度
であり、Fe サイトより長い。このような元素 
別のスピンダイナミクスが時間分解 XMCD
で初めて明らかになった。 

図２：FePt 薄膜のレーザー照射後の XMCD 
のダイナミクス。右円偏光(RCP)と左円偏光
(LCP)の差が XMCD である。 (a) Fe L 端
（SPring-8）。(b) Pt L 端（SACLA）。 
 
(3) 物質探索：磁性体の臨界膜厚の決定 

La1/3Sr2/3FeO3/SrTiO3(111) 薄膜（膜厚を5, 15, 
34, 78 nm と制御したもの）に対し、Fe L3吸
収端（およそ 710 eV）での RSXS を行った。
6 倍周期の磁気秩序由来の(1/6 1/6 1/6)の回折
ピークを調べた。磁気秩序の臨界膜厚が 5-15 
nm の間にあることがわかった。さらに、ピ
ーク幅に着目すると、大きな膜厚依存性があ
ることが分かった。ピーク幅の逆数として得
られる相関長を図３に示す。磁気秩序の相関
長ξmag はその回折ピーク幅の変化を反映し
て、薄くなるほど減少しており膜厚に比例し
たような振る舞いを見せる。RSXS で決めた
磁気秩序に比較して、硬 X 線回折で決めた電
荷秩序の相関長ξch の膜厚依存性は少ない。
さらに臨界膜厚近傍の 5 から 15 nm でちょう
ど二つの秩序の相関長が一致していること
が分かる。磁気秩序の相関が膜厚によって幾
何学的に制限され、電荷秩序と同程度になっ
たところで、電荷・磁気秩序が消失する、す
なわち臨界膜厚となっている。 

図３：電荷と磁気の秩序の面内と面直の相関
長の膜厚依存。 
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