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Fig. 1 　(Color online) Photo-induced Pt magnetization dynamics
(blue) revealed by time-resolved xray magnetic circular

dichroism measurements and total magnetization dynamics
(red) revealed by magneto-optical Kerr eŠect measure-

ments1).

Fig. 2 (Color online) The magnetization dynamics of Co (red)

and Pt (blue) elements measured with time-resolved magne-

to optical Kerr eŠect experiment2).
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. 要旨

強磁性反強磁性体薄膜の光照射時には，消磁や磁化の

反転などの様々な現象が生じる。これらの現象は，相異な

る磁性サイトや電子，格子などの自由度が絡む 1 ps 以内

の超高速な現象であり，その学問的研究価値がある。さら

に，非接触での磁性制御が低エネルギーで高速に実現でき

る可能性があることから，技術的応用の側面からも重視さ

れている。これらの超高速なダイナミクスは実験室レー

ザーで精力的に研究されている一方，元素選択的な手段に

よる測定や数 nm 程度の反強磁性秩序構造に対する回折の

時間分解測定は限定的である。本研究では光誘起磁化反転

を示す 3d と Pt の金属の強磁性合金薄膜および反強磁性

を示す鉄ペロブスカイト薄膜における光誘起磁性ダイナミ

クスを調べるため，X 線自由電子レーザーを含む放射光

X 線光源からえられる短パルス光を用いたポンプープ

ローブ法による時間分解測定および実験装置の開発を行っ

た。

3d および 5d 元素からなる強磁性合金薄膜は，高い垂直

磁気異方性やフェリ磁性体薄膜で見出されていた光誘起の

磁化反転を示すことから強い注目を集めている。複数の磁

性元素を含む強磁性体における超高速磁化ダイナミクスの

詳細を解明するためには，個々の元素の磁気モーメントの

ダイナミクスを追跡する必要がある。3d 元素の光誘起ダ

イナミクスはその L 吸収端における軟 X 線での時間分解

X 線磁気円二色性により調べられているが，5d 元素につ

いてはその L 吸収端は硬 X 線領域にあるため，ことなる

実験装置を要することから未解明であった。X 線自由電

子レーザー施設 SACLA にある硬 X 線ビームラインにお

いて，時間分解 X 線磁気円二色性測定装置を立ち上げ

た。本装置はダイアモンド X 線移相子を用いて発生させ

た円偏光 X 線を試料に入射し，蛍光 X 線を検出すること

で測定を行うものである。X 線パルスのジッタ補正など

を組み合わせることにより，1 ps 以内に起きる磁気ダイ

ナミクスを捉えられるようになった。我々は，光誘起磁化

反転を示すことが報告されている強磁性 FePt 薄膜に着目

して，5d 金属 Pt の超高速消磁ダイナミクスを，円偏光硬

X 線を用いて初めて観測した1)。Pt L 吸収端での時間分解

X 線磁気円二色性測定結果と，全体の磁化を反映する可

視光での時間分解磁気光学カー効果の測定結果を Fig. 1 に

示す。FePt 薄膜中の Pt のレーザー誘起減磁の時間スケー

ルは，Pt の L 吸収での測定により tPt＝0.61 ps と決定さ

れ，可視光での測定により全磁化の減衰時間は ttotal＜0.1

ps であることがわかった。また，ポンププローブ間の遅

延時間が 1 ps を超えると，3d と 5d の磁気モーメントの

比が光によって変調される過渡的な磁気状態が観測された。

硬 X 線磁気円二色性は 5d 元素の磁気情報を直接的かつ

詳細に得ることができるが，重要な磁性元素グループであ

る 3d 元素へアプローチすることは，適当な元素吸収端が

硬 X 線領域に存在しないため難しい。極端紫外領域には

5d の N 吸収端や 3d 金属の M 吸収端が存在するため，こ

れらの元素を同時に測定することが可能である。我々は同

じ SACLA にある極端紫外光を供給するビームラインに

おいて時間分解 X 線磁気光学カー効果測定を準備して実
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Fig. 3 (Color online) The time-evolution of the diŠraction peak in-

tensity of antiferromagnetic La1/3Sr2/3FeO3 thin ˆlms ob-

tained by time-resolved soft xray diŠraction measure-

ment3).
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験を行った2)。強磁性体である Co/Pt 薄膜の光誘起磁化ダ

イナミクスを Pt N 吸収端および Co M 吸収端での共鳴 X

線極磁気光学カー効果測定によって調べることにより，元

素固有の情報を得ることができた。その結果を Fig. 2 に示

す。光消磁の時定数の元素依存性が得られ，Pt は tPt＝

0.64±0.14 ps，Co は tCo＝0.08±0.06 ps と決定された。

この結果は，上述した Pt L 吸収端での時間分解 X 線磁気

円二色性測定結果と一致している。この結果は，Co およ

び Pt の磁化ダイナミクスが，Co/Pt 薄膜における特徴的

な光誘起現象と関連していることを示している。

強磁性体のみならず，反強磁性体の光誘起ダイナミクス

も注目されている。反強磁性体は，そのマクロな磁化が消

失していることにより，より高いエネルギー効率で超高速

の光誘起磁化ダイナミクスを示すことが期待されている。

本論文では，反強磁性らせん磁性を示す鉄ペロブスカイ

ト酸化物薄膜における光誘起磁化ダイナミクスを調べた3)。

La1/3Sr2/3FeO3 薄膜は，電荷不均化を伴う整合的な反強磁

性秩序を示し，一方，SrFeO3－d 薄膜は，Fe イオン間の強

磁性結合の増加により非整合的な強磁性秩序を示す。どち

らの物質も反強磁性相と同時に高い価数の Fe を持つ。反

強磁性体はマクロな磁化が消失しているため，直接的な観

測手段は限られる。反強磁性秩序を直接的に観測可能な手

段である共鳴軟 X 線散乱は，内殻吸収により限られた試

料体積の薄膜の測定が可能であり，X 線パルスを用いる

ことにより時間分解測定が可能であるという特長をもって

いる。Fe L 吸収端での La1/3Sr2/3FeO3 および SrFeO3－d

薄膜に対する時間分解共鳴軟 X 線散乱法による測定を行

った。これにより，反強磁性秩序の光誘起状態の時間発展

を直接検出した。実験は BESSY II においてレーザースラ

イシングによる短パルス X 線が得られるビームラインで

行った。

La1/3Sr2/3FeO3 薄膜の反強磁性磁気秩序のレーザー照射

による消失は，SrFeO3－d 薄膜に比較して低いレーザーフ

ルーエンスで引き起こされることが見出された。さらに

La1/3Sr2/3FeO3 薄膜に対して時間分解能130 fs での測定を

行ったところ，変化はおよそ100 fs 以内に引き起こされる

ことが分かった。La1/3Sr2/3FeO3 薄膜での結果を Fig. 3 に

示す。この現象の機構として，Fe 原子間の電荷移動とそ

れに続く磁気的相互作用の結果として理解できることを提

案した。

博士論文では，強磁性体，反強磁性体に対して自由電子

レーザーを含む放射光 X 線光源から得られる X 線パルス

を用いて光誘起磁気ダイナミクスを調べた。放射光のパル

ス性と光子エネルギーの可変性を駆使することにより利用

可能となる，元素選択的測定，磁気秩序の直接的測定によ

り新規な光誘起過渡的状態を見出した。強磁性体 FePt,

Co/Pt 薄膜はレーザーによる磁化反転などが報告されてい

る物質であり，これらの現象の機構の理解に寄与しうる。

高い価数を持つ Fe を含む反強磁性体の超高速な磁気秩序

の消失は高エネルギー効率での超高速な反強磁性秩序の光

による変化の可能性を示す。本論文で得られた強磁性反

強磁性体の光誘起ダイナミクスに関する情報は磁性体の光

制御方法の開発に有用な示唆を与える。また同時に今回新

たに実証された X 線自由電子レーザーを用いた磁化の時

間分解測定手法は，光誘起磁気ダイナミクスの研究に有用

であろう。
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