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研究成果の概要（和文）：フェムト秒光パルスを利用したマイクロ波等を使わない純光学的な超

高速磁気共鳴装置を製作した。結晶中の希土類イオンにおいて，磁気光学効果を利用した光誘

起スピン歳差や光誘起スピンエコーの観測を行い，スピン(原子のもつミクロな磁石)を光で自

由に操るスピンの超高速コヒーレント光制御が可能であることを示した。また，ライトシフト

効果を利用した仮想パルス磁場の発生による任意軸周りのスピン回転とその周波数・位相制御

の実現可能性を示した。 

 
研究成果の概要（英文）：We developed an all-optical ultrafast magnetic-resonance method 
with using femtosecond optical pulses but without using microwave. We observed optically 
induced spin precession and spin echoes and demonstrated the optical manipulation of spin 
coherence in rare-earth ions in crystals. We also generated the fictitious magnetic field 
using the light-shift effect and demonstrated the phase control of spin precession and the 
pure spin rotation about an arbitrary axis.  
 
交付決定額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

２０１０年度 2,200,000 0 2,200,000 

２０１１年度 600,000 180,000 780,000 

年度  

年度  

  年度  

総 計 2,800,000 180,000 2,980,000 

 
 
研究分野：レーザー分光学，磁気共鳴 
科研費の分科・細目：物理学・物性Ｉ 
キーワード：スピン制御，レーザー 
 
１．研究開始当初の背景 
(1) 磁化の光学的生成と検出は，高速・広帯

域・高感度の磁気測定を可能にする有用な手

段として知られているが，スピン系を量子コ

ンピュータに応用する可能性が示唆され，近

年特に，スピン系を光で超高速に制御しよう

とする機運が世界中で高まっている。 

 

(2) 磁性半導体などで行われている光制御

は，光吸収によって電子状態が変化し，純粋

なスピン制御とは言えず，また緩和時間の短

い室温では実用的応用は困難である。核スピ

ン系において NMR法によるスピン制御が実現

されているが，制御速度の点で実用的価値は

低い。実用化に向けた量子情報処理技術の新

たな発展のためには，純粋な超高速スピン制

御の実現が強く望まれている。 
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２．研究の目的 

(1) 可視領域の吸収帯が大きな磁気円偏光

二色性をもつ結晶中の希土類イオンにおい

て，共鳴円偏光のパルス励起と円偏光二色性

を利用して基底状態のスピン偏極(磁化)を

生成し，横磁場中の超高速コヒーレント磁気

歳差運動を時間領域で観測する。 

また，不均一広がりで磁化が消失した後，

制御光を入射させ，スピンを 180 度回転させ

る位相反転操作を行い，一度失われたスピン

コヒーレンスが回復できることを示す。スピ

ンの位相を光で制御するこの光誘起スピン

エコー法は，不均一広がりの大きい半導体量

子ドットにおけるコヒーレンス制御でも興

味がもたれ，スピンを使った量子コンピュー

タに不可欠である。 

 

(2) 非共鳴の円偏光は，特定のゼーマン準位

に対してのみライトシフトと呼ばれるエネ

ルギーシフトを与える。これは光のビーム方

向に仮想的な磁場が加わったと見なすこと

ができ，光が入射したときだけの超高速磁場

スイッチが可能になる。つまり，非共鳴円偏

光の制御パルスによって仮想パルス磁場を

発生させ，任意軸周りにスピンを超高速回転

させることができる。回転軸は光の入射方向，

回転角は光強度で調整できる。 

 気体原子あるいは固体中のスピン系にお

いて，磁気光学効果を利用して磁化を生成す

る。ライトシフト効果を利用した仮想パルス

磁場の発生による任意軸周りのスピン回転

とスピン歳差の周波数・位相制御を実現し，

超高速かつ幾何学的に光でスピンを自由に

操ることが可能であることを示す。 

 

 

３．研究の方法 

(1) フェムト秒パルス励起超高速磁気共鳴

法によるスピンのコヒーレント光制御 

２波長同時発振フェムト秒レーザーとポン

プ-プローブ偏光分光法を用いたフェムト秒

パルス励起超高速磁気共鳴システムを製作

し，スピンの光学的生成，制御，および検出

の実験を行った。 

 

① 高精度スピン状態検出器の製作 

電子スピンの状態を偏光の変化として光学

的に検出する高精度・高感度な検出器ポラリ

メーターを製作した。プローブ光を偏光ビー

ムスプリッターで分けて２つのフォトダイ

オードで受け，それらの光電流の差をとるこ

とにより，1rad 以下のファラデー回転角が

検出可能である。磁気円偏光二色性を利用す

る場合は，1/4 波長板を通し偏光面の回転に

変換してファラデー回転と同様にして検出

できる。ポラリメーターにより電子スピンの

磁化の大きさと向きに関する情報が得られ

る。 
 
② フェムト秒スピン制御検出システムの製

作 
現有のパルスレーザーを利用した２波長可

変ポンプ-プローブ光源を構築し，光学ディ

レイラインを組んでプローブ光を遅延させ

て，時間分解能 100 フェムト秒のスピン制御

検出システムを製作した。ポンプ光の偏光を

光弾性変調器でスイッチし，ロックインアン

プを用いた高感度な検出を可能にした。 
 

(2) テラヘルツ時間領域分光法による反強磁

性共鳴の観測 

フェムト秒レーザーと非線形光学結晶(ZnTe)

中の光整流によってテラヘルツ電磁波を発生

させ，電気光学サンプリング法によってテラ

ヘルツ電場を検出するテラヘルツ時間領域分

光 (terahertz time-domain spectroscopy, 

THz-TDS) システムを製作し，反強磁性体マグ

ノンのコヒーレント振動を観測した。 

 

① テラヘルツ光源の製作 

フェムト秒チタンサファイア再生増幅器の出

力を 2 つに分けてポンプ光とプローブ光とし

た。ポンプ光を半導体結晶 ZnTe の(110)面に

照射し，帯域 0.1～2.5THz のテラヘルツ波を

発生させた。 

 

② テラヘルツ時間領域分光システムの製作 

軸外し放物面鏡とシリコン板を使った光学系

と光学ディレイラインを組んだ。テラヘルツ

波の検出には，遅延させたプローブ光をもう

1つの ZnTe 結晶に照射して，結晶中の光整流

効果を利用した。ポンプ光を光チョッパーで

オンオフし，ロックインアンプを用いた高感

度な検出を行った。時間領域の波形をフーリ

エ変換することによって周波数領域のスペク

トルが得られる。 

 

 

４．研究成果 

(1) スピンのコヒーレント光制御 
純光学的にスピンをコヒーレントに制御する

研究を行った。スピンをコヒーレントに光制

御するためには，磁化の光学的生成，光学的

検出，位相制御，および任意軸周りの回転の

実現が必要である。 



 

 

 

① アルカリ原子気体におけるスピンのコヒ

ーレント光制御 
ルビジウム原子において，D1線の磁気円偏光

二色性・複屈折を利用した共鳴励起による光

誘起スピン歳差および光誘起スピンエコーの

観測を行った。これにより，磁化の光学的生

成と検出，及び位相制御の実現が確認できた。

また，ライトシフト効果を用いて仮想磁場を

発生させ，非共鳴励起による光誘起スピン歳

差および光誘起スピンエコーの観測を行った。

スピン才差周波数の増減とスピン回転の実現

を確認し，才差位相の制御と任意軸周りのス

ピン回転の実現の可能性を示した。 

応用上は固体試料で実現することが重要であ

り，その実現は今後の課題である。 

 

 
図 1. ルビジウム原子における光誘起スピン

エコー信号。 

 
② 結晶中の希土類イオンにおけるスピンの

コヒーレント光制御 
可視領域の吸収帯が大きな磁気円偏光二色性

をもつことが知られているCaF2およびSrF2結

晶中のTm2+イオンの405nm近傍の吸収線におい

て，共鳴円偏光のパルス励起と円偏光二色性

を利用して基底状態のスピン偏極(磁化)を生

成し，横磁場中のスピンのラーモア歳差運動

を時間領域で観測した。また，不均一広がり

で磁化が消失した後，制御光を入射させてス

ピンを180度回転させる位相反転操作を行い，

一度失われたスピンコヒーレンスが回復でき

ることを示した。これらは，パルス光の共鳴

吸収による効果である。 

 

 

   
図2. CaF2結晶中Tm2+イオンにおける光誘起ス

ピン歳差運動(1kOe)。２つの周波数成分のギ

ガヘルツ量子ビート信号。 

 

図3. SrF2結晶中Tm2+イオンにおける光誘起ス

ピンエコー信号。 

 

同じ試料で，非共鳴円偏光の制御パルスに

よって仮想パルス磁場を発生させ，スピンの

コヒーレントな位相制御を試みたが，残念な

がらライトシフトの効果によるスピンの光制

御は確認できなかった。 

 

③ 反強磁性マグノンの光励起とスピン運動

の観測 
反強磁性体酸化ニッケル(NiO)において，スピ

ン波の振動(マグノン振動)の生成と検出の実

験を行った。円偏光のポンプ光で生成した磁

化の運動をプローブの透過光のファラデー回

転を利用して，コヒーレントマグノン信号と

して観測した。低温において 1.1THz 付近と

1.3THz 付近の高振動数側の 2 本のモードと

0.15THz 付近の低振動数側のモードが観測さ

れた。この 3本のピークを 6K～500K の温度領

域において測定し，ネール温度に向けたソフ

ト化の振る舞いを確認した。 

 本研究では，高感度で高精度のデータが得

られ，他グループの実験では見えてないモー

ドも観測することができた。 

 

(2) テラヘルツ時間領域分光法による反強磁

性共鳴の観測 

反強磁性体である酸化マンガン(MnO)におい

て，テラヘルツ時間領域分光法を用いた反強

磁性マグノンの減衰振動波形の観測を行っ



 

 

た。低温では 0.8THz 付近に反強磁性共鳴周

波数が存在することが確認できた。共鳴周波

数の温度依存性の測定から，共鳴周波数が温

度上昇とともにネール温度(116K)に向かっ

てソフト化していくことが確認できた。スピ

ン 5/2に対する分子場近似を用いた理論によ

って，観測された共鳴周波数の温度変化を説

明できることがわかった。また，ネール温度

近傍における線幅の臨界現象やテヘルツ領

域の屈折率の異常などが明らかになった。 

 

 
図 4. 反強磁性体 MnO を透過したテラヘルツ

電磁波に現れるマグノン振動信号(4.4K)。 
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