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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、超短パルスレーザーを用いたスピンダイナミクスの研究手法を取り
入れることにより、全く新しい物理概念に基づいたスピンカロリトロニクス現象を創出することである。FePt薄
膜にパルスレーザーを照射し、異常ネルンスト効果の時間分解測定を行った結果、高速な異常ネルンスト効果を
観測することに成功した。また、Pt / FePt 二層薄膜にパルスレーザーを照射することにより、テラヘルツ波の
放射を観測し、複数の物理メカニズムがテラヘルツ波の放射に寄与していることを明らかにした。これらの成果
により、スピンカロリトロニクスを基軸とした高効率なテラヘルツ発振現象の実現の可能性が示唆された。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to create spin caloritronics phenomena based on
 completely new physical concepts by incorporating an ultrashort laser pulse method to study spin 
dynamics. Time-resolved measurements of the anomalous Nernst effect were carried out by irradiating 
the FePt thin film with laser pulse, and the fast anomalous Nernst effect was successfully observed.
 In addition, terahertz emission was observed by irradiating a Pt / FePt bilayer thin film with 
laser pulse, and it was clarified that multiple physical mechanisms contribute to the terahertz 
emission. These results suggest the possibility of realising highly efficient terahertz oscillation 
phenomena based on spin caloritronics.

研究分野： 磁性材料、スピントロニクス

キーワード： スピンカロリトロニクス

  １版

   1渡航期間： ヶ月

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、磁性薄膜にパルスレーザーを照射することにより、テラヘルツ波の放射を観測し、複数の物理メカ
ニズムがテラヘルツ波の放射に寄与していることを明らかにした。そのため、熱流とテラヘルツ領域の電磁波の
相関に係る包括的な物理の解明・学理の構築が図られ、学術的意義があった。また、本研究で得られた成果を応
用することにより、医療分野における可視化技術や非破壊検査、あるいは近距離通信などへの応用展開が実現さ
れることが見込まれる。そのため、新たなデバイス創成へのパラダイムを拓くことにより、市場規模の大きな分
野へインパクトを与えることが見込まれ、社会的意義も大きいと考えられる。

※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。



様 式 Ｆ－１９－２ 
１．研究開始当初の背景 
成熟期に入ったスピントロニクスの発展分野の一つとして、電流・スピン流と熱流との相関を
取り扱う「スピンカロリトロニクス」とよばれる新しい研究が注目を集めている。スピンの自由
度を取り入れることによる、新しい熱電素子や冷却素子などの新機能の発現が期待されている。
我々はこれまでに、このスピンカロリトロニクスを基盤とし、固体金属やイオン液体において、
巨大熱電効果・巨大冷却効果・熱励起高周波発振などの革新的な熱磁気機能を創出することを目
的として研究を進めてきた。特に、熱磁気効果の一つである異常ネルンスト効果という効果につ
いて、この効果を増大するいくつかの物理現象や構造制御の手法を明らかにすることができた。
異常ネルンスト効果は、強磁性物質に温度勾配を付与して熱流を流し、熱流と垂直方向に磁場を
印加した場合に、熱流と磁場の双方に垂直な方向に電圧が生じる現象であり、最近その熱電素子
への応用展開が大きな注目を集めている。その背景には、ネルンスト効果の熱流の方向と電圧を
取り出す方向が互いに垂直であるため、熱流によるエネルギー損失が無く、ゼーベック効果など
と比較して、素子設計の自由度が飛躍的に高いという利点がある。 
このように、異常ネルンスト効果は、エネルギーハーベスティングなどの環境発電の技術要素
としての応用だけでなく、基礎物理学的な研究対象としても注目されており、その研究の展開は
世界的にも大きな拡がりを見せているが、その発生に係る微視的な起源の解明はほとんどなさ
れていない。また、温度勾配によるテラヘルツ波の発生現象などの興味深い物理現象との関連性
も明らかになっていない。 
 
２．研究の目的 
  上記の背景に基づき、本研究では、海外共同研究者である Kampfrathのグループにおいて精力
的に進められている、超短パルスレーザーを用いたスピンダイナミクスの研究手法を取り入れ
ることにより、異常ネルンスト効果に立脚した高効率テラヘルツ波の発生機能の開拓を目指す。
ミリ波と遠赤外線の中間の帯域を指すテラヘルツ波は、電磁波における最後の未踏領域と位置
づけられており、医療分野における可視化技術や非破壊検査、あるいは近距離通信への応用など、
その市場規模も拡大の一途を辿っている。Kampfrathのグループでは、強磁性体金属にフェムト
秒オーダーの短パルス光を照射することにより、スピン流 (伝導電子スピンの角運動量の流れ) 
を発生させ、これを伝導電子に変換することによりテラヘルツ波を発生することに成功してい
る。本研究では、この新規手法とこれまで研究代表者が培ってきた異常ネルンスト効果の物理に
関する知見や実験技術を有機的に組み合わせることにより、全く新しい物理概念に基づいたス
ピンカロリトロニクス現象の創出を試みる。強磁性金属に対してフェムト秒レーザーを照射す
ることにより、高速な熱勾配を局所的に生じさせる。これにより、超高速な異常ネルンスト電圧
信号が得られることが期待される。また、異常ネルンスト効果に誘起されたテラヘルツ波が発生
する可能性も高いと予想される。以上のように、本研究では国際共同研究を進めることにより、
スピンカロリトロニクス分野におけるさらなる物理の解明を図り、革新的な機能創出と応用展
開を実現することを目指す。 
 
３．研究の方法 
(1) L10型 FePt 薄膜試料の作製 

MgO(001)基板上に膜厚 30 nmあるいは 50 nmの FePt合金薄膜を、スパッタリング法を用いて

様々な成膜温度で成膜した。薄膜の原子組成は Fe:Pt = 43:57であった。Pt / L10型 FePt 二層薄膜

についても、同じくスパッタリング法により作製した。 
 

(2) 異常ネルンスト効果の測定 
試料を長方形 (3×6 mm) に切断して物理特性測定システム (PPMS) に装填し、試料の片面を

加熱することにより長方形の長辺に沿って温度勾配を付与した。試料に垂直な方向に磁場を印

加し、短辺方向に誘起される電圧をネルンスト電圧として測定した。また、短パルスレーザーを

試料に照射することにより温度勾配を付与する方法でも測定を行った。 
 

(3) レーザー励起テラヘルツ波の測定 
400 Oe の外部磁場を薄膜面内方向に印加した。試料の薄膜表面あるいは基板表面からフェム
ト秒レーザーパルスを照射し、放射されるテラヘルツ波を室温において測定した。測定は、海外
共同研究者であるベルリン自由大学の Kampfrath研究室において行った。 
 
４．研究成果 
(1) L10型 FePt 薄膜における異常ネルンスト効果の特性評価 
異常ネルンスト効果を用いた高速熱電変換およびテラヘルツ波の発生の実現に向け、本研究

で用いる L10型 FePt 規則合金強磁性薄膜における異常ネルンスト効果を、静温度勾配下で調べ

た。磁気異方性が異なる 3 種類の L10型 FePt 薄膜 (膜厚 30 nm) を作製し、その異常ネルンスト

効果の温度依存性を調べた。図 1に異常ネルンスト係数の温度依存性を示す。100 K 以下のスピ

ン波が励起しない温度領域では異常ネルンスト係数の値は小さく、試料による差は見られなか



った。一方、100 K 以上の温度領域では、スピン波励起に起因する異常ネルンスト係数の増幅効

果が確認された。また、その増幅率は磁気異方性の大きさが小さいほど高くなることが分かった。

この起源を解明するため、放射光を用いた硬 X 線光電子分光の測定を行い、L10型 FePt の電子
状態を明らかにした。硬X線光電子分光によりL10型 FePt薄膜の価電子帯スペクトルを測定し、

L10規則度の高い FePt 薄膜と不規則 FePt 薄膜についての比較を行った。その結果、価電子帯ス

ペクトルの形状に明確な差異が見られた。この差異は、Fe 2p内殻スペクトルでも確認すること

ができることから、Fe 原子の周囲の原子配位が規則度により異なり、電子状態にも差が出てい

ることが推測される。両者の間には、磁気異方性にも大きな差があることから、この電子状態の

変化に起因して磁気異方性が変化し、スピン波の励起状態に差が生じていることが分かった。ま

た、熱磁気効果の増幅効果の実験結果と理論計算の詳細な比較検討も行った。実験的に確認され

ていた強磁性金属材料における異常ネルンスト効果の増大現象について、温度勾配が誘起する

スピン波スピン流がネルンスト電圧に変換される過程を理論的に明らかにした。実験と同じ条

件下で温度差を付与した場合のネルンスト電圧の計算を行った結果、特定の温度以上で異常ネ

ルンスト効果の強度が大きくなることが分かり、実験結

果を説明することに成功した。また、図 2に示すように、

磁気異方性の大きさが異なる材料についても同様な計算

を行った結果、磁気異方性の小さい材料の方が、スピン波

スピン流によるネルンスト電圧の増大効果が大きいこと

が分かった。この傾向も実験結果に一致しており、この効

果に係る物理現象を明らかにすることができた。さらに、

スピン波スピン流 (純スピン流) による異常ネルンスト
効果の増幅効果を解明するため、温度勾配が誘起するス

ピン波スピン流がネルンスト電圧に変換される過程を理

論的に明らかにした。FePt 中のマグノンの分散関係につ

いて、Feと Ptの多原子層構造を用いた詳細な計算を行っ

た。完全な規則構造 (Fe 8 層/Pt 8 層) における Fe 層およ

び Pt 層それぞれのマグノン分散関係を計算した結果、Fe
層の分散関係は、2 次元正方格子の分散形を示した。それ

に対して Pt 層の分散関係は、Fe 層のマグノンバンドと混

成しているために複雑な形をとった。特に 5 THｚ付近でバ

ンド交差が起こっており、それにより非常に大きな状態密

度を生成していることが分かった。この大きな状態密度

が、実験で観測された 100 K (2 THz) 付近からの異常ネル
ンスト効果の増大を説明できる可能性が高い。また、この

スピン波の効果が FePt特有の効果であることを示すため、

Fe 単結晶でのマグノン状態密度の計算を行った。Fe のみ

の結晶の場合、Ptの磁気モーメント由来のマグノンは存在

しないため、高温における低周波数マグノンの増大は見ら

れなかった。そのため、この効果は Ptが規則配列した構造

に由来して起きることが確認された。さらに、FePtの結晶

不規則度を増大することで、Fe 層および Pt 層のそれぞれ

の層間でのマグノン状態密度の違いは小さくなることが

分かった。 
 

(2) L10型 FePt 薄膜の異常ネルンスト効果の時間分解測定 

異常ネルンスト効果を用いた高速熱電変換およびテラ

ヘルツ波の発生の実現に向け、本効果の高速ダイナミク

スを調べることが肝要となる。そこで、パルスレーザーを

用いて、L10型FePt薄膜の時間分解ネルンスト効果 (Time-
resolved Nernst effect; TR-NE) の測定を行った。様々な磁

気異方性エネルギー (Ku) を有する膜厚 50 nm の L10 型
FePt 薄膜を作製し、それらの TR-NE を室温で GHz 帯域

のオシロスコープにより測定した。中央波⻑800 nmの Ti: 
Sapphire レーザーを光源とし、パルス幅 120 fsのレーザー

パルスを繰り返し周波数 1 kHzで照射した。光源から発振

されたレーザー光は、ポンプ光とプローブ光に分割され、

それぞれ光学パスを通過して試料に⼊射した。光は、光チ

ョッパーを介して 800 Hz に変調した。薄膜面内方向に 15 

図 3: FePt 薄膜における時間分
解ネルンスト電圧の磁気異方性
依存性。 

図 1: 磁気異方性が異なる L10 型
FePt 薄膜の異常ネルンスト係数
の温度依存性。 

図2: 磁気異方性の異なるL10型
FePt薄膜におけるスピン波スピ
ン流誘起の異常ネルンスト効果
の計算と実験結果の比較。 



kOeの磁場を印加した。図 3に、測定した TR-NE シグナルの時間分解測定結果を示す。いずれ

の Kuの試料についても、パルス照射によるネルンスト電圧の急峻な立ち上がりが確認された。

その後、振動を伴いながらネルンスト電圧は減衰していくことが分かった。振動の要因は分かっ

ていないが、レーザーパルスの照射の瞬間に FePt 表面の温度が上昇し、急速に熱勾配が付与さ

れることにより、ネルンスト電圧が上昇したことが分かった。観測された電圧は 60 mV と非常

に大きな値となった。また、FePtの Kuが小さいほど、ネルンスト電圧が大きくなることが分か

った。(1)項で示した静温度勾配下における異常ネルンスト効果についてもこれと同じ振る舞い

が観測されており、スピン波がネルンスト効果に寄与している可能性が示唆された。 
 

(3) Pt / L10型 FePt 二層薄膜における異常ネルンスト効果誘起テラヘルツ波の測定 
異常ネルンスト効果を用いた高速熱電変換およびテラヘルツ波の発生の実現に向け、Pt (5 nm) 

/ L10型 FePt (50 nm) / MgO(001)基板の構造をもつ二層薄膜を作製し、試料にフェムト秒レーザー

パルスを照射した状態で放射されるテラヘルツ波を室温で測定した。図 4 (a)にフェムト秒レー

ザーを基板表面側および Pt 薄膜表面側のそれぞれから垂直に入射した際に測定されたテラヘル

ツ波シグナルを示す。どちらの表面からレーザーを照射した場合も、明確なテラヘルツ信号を観

測することができた。また、入射方向に依存して異なるシグナルが取得された。これは、テラヘ

ルツ波の発生過程に複数のプロセスが寄与している可能性を示唆している。そこで、Pt 薄膜表

面側から入射した際のシグナルを対称成分および非対称成分に分離して、解析を行った (図 4 
(b))。その結果、対称成分にはレーザーによる熱勾配により誘起された異常ネルンスト効果によ

る成分と、超高速減磁過程による

成分の双方が寄与していることが

明らかになった。また、非対称成分

については、Pt 層内に誘起された

逆スピンホール効果が寄与してい

ると考えられることが分かった。

この結果から、スピンカロリトロ

ニクスを基軸とした高効率なテラ

ヘルツ発振現象の実現の可能性が

示唆された。 
 図 4: L10型 FePt / Pt 二層薄膜からのテラヘルツ波シグナル。 

(b) (a) 
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