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Fig. 1 (Color online) Schematic diagram of setup for time

resolved xray absorption spectroscopy7). The delay time is

the time diŠerence between the visible pump laser pulse and

the probe xray pulse.
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■
要
旨

ポンププローブ X 線分光法による遷移金属化合物の光誘起状態に関する研究を紹介する。この背景には，SPring

8 のような放射光 X 線のみでなく，SACLA のような X 線自由電子レーザーの登場がある。本稿では超高速なダイ

ナミクス，特にピコ秒程度以下の領域の現象を取り上げ，特に時間分解 X 線分光による研究例を紹介する。具体

例は，Eu 系の電荷ダイナミクスと，L10FePt 薄膜のスピンダイナミクスである。最後に，レーザーの高次高調波

発生の利用などによる今後の展望とまとめを示す。

1. はじめに

遷移金属化合物は，磁性や超伝導，金属絶縁体転移など

の興味深い性質のために，現代の物性物理学において常に

話題の中心となっている1)。最近ポンププローブ X 線分光

法により，遷移金属化合物の光誘起状態に関する研究が始

まっており，絶縁体から金属への転移などのダイナミクス

が報告されている24)。これらの測定では，可視レーザー

などのポンプ光と，放射光 X 線などのプローブ光との間

の時間差を制御し，光誘起した電子構造の時間依存性を観

測する。光誘起したスピンや電荷のダイナミクスは，Fig.

1 のような時間分解 X 線吸収分光法（XAS）を使用して

直接観測することができる。すなわち，3d 系の場合は 2p

→3d，4f 系の場合は 3d→4f，5d 系の場合は 2p→5d，の

吸収端のエネルギーの X 線を用いた XAS 測定を時間分解

型で行うことにより，それぞれ 3d, 4f, 5d の電子状態の直

接観測が可能となる。前二つは軟 X 線領域であり，最後

は硬 X 線領域であるため，硬軟 X 線を組み合わせて研究

を進めることが必要になる場合が多い。

本稿ではその超高速なダイナミクス，特にピコ秒程度以

下の領域の現象を取り上げ，時間分解 X 線分光による研

究例を紹介する。まず，次章で東大物性研ビームラインで

ある SPring8 の BL07LSU 5)を例に，時間分解 X 線測定

を説明する6)。その後，SPring8 での Eu 系の電荷ダイナ

ミクス7)と，SACLA での L10FePt 薄膜のスピンダイナ

ミクス8,9)の研究を述べる。最後にレーザーの高次高調波

発生の利用などによる今後の展望とまとめを示す。

2. SPring8 の BL07LSU における時間分解
X 線吸収分光

時間分解 XAS セットアップの概略図を Fig. 1 に示す。

チタンサファイアレーザー（エネルギー1.5 eV，周波

(C) 2020 The Japanese Society for Synchrotron Radiation Research
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Fig. 2 (Color online) (a) MCP output on the oscilloscope during the timeresolved measurements7). (b) Hmode in

SPring8.

Fig. 3 (Color online) Concept of controlling (a) the valence of Eu

and (b) spins in ferromagnets by laser irradiation.

272 ● 放射光 July 2020 Vol.33 No.4

数1 kHz，パルス幅50 fs）をポンプ光として用いてい

る。プローブ光は SPring8 の軟 X 線放射光，この図では

特に Eu M5 端（3d5/2→4f）付近である。XAS 強度の時間

分解測定のために，マイクロチャンネルプレート（MCP）

検出器のシグナルをオシロスコープで測定する。

BL07LSU における測定装置の詳細は文献6)に報告してい

る。この手法の時間分解能は放射光 X 線の時間幅である

50 ps となり，fs 領域の時間分解測定には SACLA のよう

な X 線自由電子レーザー（XFEL）が必要となる。

時間分解測定におけるオシロスコープの出力例を Fig. 2

(a)に示す。この時，SPring8 の運転モードは Fig. 2(b)に

示す H モードである。実線と点線は，それぞれ「X 線

ON，レーザー ON」と「X 線OFF，レーザーON」の

条件に対応する。実線は測定試料から出る光電子のシグナ

ルであり，点線は特に－3000 ns および100 ns あたりにノ

イズがあり，レーザー照射の際の迷光および電子ノイズか

ら来るバックグラウンドであると考えられる。これらのノ

イズを除去するために，点線を実線から差し引いている。

バックグラウンドの除去後バンチから来るシグナルの面積

を求め，ポンピングされたバンチ（レーザー照射後）およ

び参照バンチ（レーザー照射前）の面積から XAS の強度

を得ている。また，ポンピングされたバンチの面積を参照

バンチの面積で割ることにより，変化率を得ている。サン

プルがレーザーや放射光 X 線などにより損傷したかどう

かは，参照バンチの強度から検証できる。

Fig. 3 は時間分解 XAS 測定で明らかにしたいと考えた

現象を示している。Fig. 3(a)は，価数揺動を示す Eu 系に

対し，その価数を制御する研究である，3 章で述べる。

Fig. 3(b)は，強磁性体においてそのスピンの向きを磁場な

しで光によって制御反転する研究であり，4 章で述べ

る。光による物性の制御は，磁場や電場を使わず，また電

極を付けるなどの操作もない非接触なものであり，物性物

理学の新しいパラダイムとなることが期待できる。

3. SPring8 の放射光 X 線を用いた Eu 系の
価数ダイナミクス観測

強相関電子系の中で 4f 電子電子系は，価数の揺動や転

移，近藤効果などのために大きな注目を集めている。価数

の揺動や転移の研究にあたり，非常に大きな価数変化の起

こる Eu 系は最適な系と言える。Eu2＋（4f7，J＝7/2）と

Eu3＋（4f6，J＝0）イオン間の価数の揺動と転移が報告さ

れ，特に温度，磁場，圧力などの外部刺激により Eu の平

均価数の転移が起こる10,11)。そこで我々は，これまで行わ

れていなかったレーザー照射による価数の制御を行い，そ

の電子状態を時間分解 XAS で直接観測することを試み

た。電子の光誘起ダイナミクス構造を調べることにより，

4f 電子と伝導電子間の混成を光で制御することで新しい

電子状態の実現を目指している。時間分解測定のプローブ

として，Eu の 4f 状態の直接観測するために，SPring8

の BL07LSU の軟 X 線放射光を Eu M5 端付近で用いた。

この光誘起価数ダイナミクスの研究の対象試料として，
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Fig. 4 (Color online) (a) Eu M5edge TEY XAS spectra of EuNi2(Si0.21Ge0.79)2 at 40 K. (b) Timeresolved XAS inten-

sity for Eu2＋ (1129.6 eV) and Eu3＋ (1131.5 eV)7).

273

特集 ■ 時間軸でみる高輝度放射光/X 線自由電子レーザー利用研究

放射光 July 2020 Vol.33 No.4 ●

x＝0.79の組成の EuNi2(Si1－xGex)2 を選択した。その理由

は，温度による大きな価数変化（約0.6）と比較的高い温

度（約84 K）で価数転移が生じるためである11)。まず，

40 K でのレーザーを照射しない EuNi2(Si0.21Ge0.79)2 の

XAS スペクトルを Fig. 4(a)に示す。スペクトルの形状

は，過去の報告10)とよく一致している。文献10)の原子多

重項計算と比較の比較により，1129.6 eV および1131.5

eV のピークは，それぞれ Eu2＋ および Eu3＋ 成分に由来

すると分かる。

Fig. 4(b)は，Eu2＋（1129.6 eV）および Eu3＋（1131.5

eV）のエネルギーでプローブした時間分解 XAS の強度を

示す。遅延＝0 ns 後に，Eu2＋ の XAS 強度の急激な増加

が約10観測された。これは，レーザー照射による Eu2＋

の比率の増加を示している。一方，Eu3＋ の XAS 強度

は，レーザー照射直後に約10減少した。これらの結果

は，レーザー照射により Eu の平均価数が Eu2＋ により近

くなること，すなわち Eu の 4f 電子とその伝導電子の間

の光誘起価数遷移を示している。光誘起原子価ダイナミク

スのタイムスケールを，次の関数を用いて評価した。

I(t)＝


1 (t0)

I1 exp (－t/tchange)＋I2[1－exp (－t/trecoverty)]＋1－I1 (t＞0)

10 ns より長いゆっくりした回復の成分が見られ，これ

は試料に熱が伝わるタイムスケールに対応すると考えられ

る。数十 ns たっても完全には回復していない。次に，こ

のような回復の成分を分離して原子価遷移のタイムスケー

ルを取得するために，変化と回復の強度をそれぞれ I1 と

I2 として評価した。時間分解 XAS の時間分解能は約50 ps

であったため，この関数はガウス応答関数との畳み込みと

なる（tGauss＝50 ps）。Fig. 4(b)の実線で表されたフィッテ

ィング結果から，tchange は時間分解能の50 ps より早く，

trecovery は約 3 ns とわかった。価数転移のタイムスケール

が数 ps よりもはるかに長いことより，光誘起による準安

定状態が実現している可能性がある。

光誘起価数ダイナミクスをさらに詳しく調べるために，

異なる遅延時間で XAS スペクトルを測定した。Fig. 5(a)

は，遅延時間＝－0.23，0.07，0.87，4.87，9.87 ns での

Eu M5 端の XAS スペクトルを示している。1129.6 eV お

よび1131.5 eV のピークは，それぞれ Eu2＋ および Eu3＋

のメインピークに対応している。レーザーと X 線パルス

間の遅延時間を変えることにより，XAS スペクトルの形

状の変化が観測される。これが，Eu2＋ と Eu3＋ の間の光

誘起の価数ダイナミクスである。Eu の平均原子価は，文

献10)からの Eu2＋ および Eu3＋ の原子内多重項計算によっ

て得られた理論スペクトルを用いて評価された。すなわ

ち，さまざまな遅延時間で得られた Eu M5 端の XAS ス

ペクトルを Eu2＋ および Eu3＋ の理論スペクトルの線形結

合と比較することにより，Eu の価数が得られる。

さまざまな遅延時間での評価された Eu の価数をFig. 5

(b)に示す。レーザー照射前の Eu の価数は2.76±0.01で

あり，この値は文献11)の50 K で2.78±0.02とほぼ同じで

ある。レーザーパルスを照射すると，遅延時間＝0.07 ns

では価数は2.67±0.01に変化し，光誘起価数遷移を示す。

その後，図に示すように，価数は徐々に最初の値に回復す

る。

このように，時間分解測定で得られた XAS スペクトル

を理論スペクトルと比較することにより，2.76から2.67へ

の光誘起価数転移が明らかになった。レーザー照射により

電子の温度は数百 K にまで上昇し，電子温度の上昇と回

復は数 ps 以内に完了すると考えられる。本研究で得られ

た XAS 強度の変化すなわち価数の変化は，時間分解能50

ps で広げられており，実際に数 ps 以内で起きている価数

変化よりも小さく見える可能性が高い。今後 XFEL を用

いた ps 以下のさらに高速のタイムスケールでの測定を行

うことにより，もっと大きな光誘起価数転移の観測が期待

できる。その一方，3 ns 程度の回復の寿命は実験の時間
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Fig. 5 (Color online) (a) Eu M5edge XAS spectra of EuNi2(Si0.21Ge0.79)2 at various delay times. (b) Timedependent

variation of the mean valence of Eu7).

Fig. 6 (Color online) Two experimental techniques for observing

the magnetization of perpendicularly magnetized materials:
(a) Xray magnetic circular dichroism (XMCD) and (b)

Xray resonant magnetooptical Kerr eŠect (XMOKE).
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分解能よりもはるかに長く，光誘起準安定状態の存在を示

唆している。この準安定状態については，本研究のような

時間分解 XAS による価数測定のみでなく，時間分解 X 線

回折など行うことで，光誘起による結晶構造や格子定数の

変化を観測することにより，さらにその性質が明らかにな

ることが期待できる。

4. SACLA の X 線自由電子レーザーを用いた
L10FePt 薄膜のスピンダイナミクス

光による磁性の制御は，そのメカニズム解明と応用の両

方の観点から，最近大きな注目を集めている。20年ほど

前に報告された時間解決磁気光学カー効果測定では，1 ps

以内に Ni 箔の強磁性が消えるという，予想されていなか

った超高速消磁が明らかになった12)。この発見以来，さ

らに新しい光誘起磁気現象を発見し，そのメカニズムを説

明するために多くの研究が行われている。よく研究されて

いる現象の 1 つは，フェリ磁性合金 GdFeCo などの磁性

元素を複数含む系で見られる，元素に依存したスピンのふ

るまいである2)。また，フェリ磁性合金 GdFeCo で初めて

観測された，光のみによるヘリシティ依存磁化制御も興味

深く13)，最近の研究ではフェリ磁性体だけでなく，Co/Pt

超格子薄膜やグラニュラーの L10FePt などの強磁性体で

あっても，ヘリシティ依存の光のみによる磁化制御が可能

であることが示されている14)。

このような光誘起磁化スイッチングなどの顕著な性質を

示す磁性材料には複数の磁性元素が含まれているため，元

素分解したスピンダイナミクス測定が必要となる。そこ

で，放射光 X 線や XFEL のエネルギーの可変性を用いる

ことにより，元素の吸収端を利用した X 線磁気測定を行

うことで，元素選択的な磁性の情報が得られる。Fig. 6 は

X 線を用いた強磁性状態の測定法を示す。Fig. 6(a)は X 線

磁気円二色性（XMCD）であり，X 線の左右の円偏光を

変え，その吸収の差を測定する。Fig. 6(b)は X 線磁気光学

カー効果（XMOKE）であり，X 線の円偏光が使えない場

合でも，直線偏光した X 線を磁性体にあて，反射光の偏

光面の回転を測定する。このように，入射光の偏光が円偏

光でも直線偏光でも強磁性状態を観測することができる。

Fig. 7(a)は硬 X 線 XFEL ビームラインである SACLA

BL3 での時間分解 XMCD 測定のセットアップを示す。ダ

イヤモンド X 線移相子15)，タイミングモニターシステ

ム，ポンプレーザーを組み合わせた光学セットアップとな

っている。エネルギー幅が60 eV 程度の準単色の XFEL

がダイヤモンド結晶を通ることで円偏光が得られる。そし

て下流にあるチャンネルカット分光器により X 線が単色

となる。タイミングモニターシステムにより，XFEL の

ジッターと同期化されたレーザーパルスの補正ができ，

50 fs 以下の時間分解能が得られている。

以下ではこのような SACLA BL3 でのセットアップを

使用した時間分解 XMCD の結果を示す。測定試料は

MgO(001)基板上に成長させた厚さ20 nm の L10FePt の
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Fig. 7 (Color online) (a) Experimental setup for timeresolved XMCD at SACLA BL3. (b) Static xray absorption

spectra at the Pt L3 edge8).

Fig. 8 (Color online) (a) Delay scan graphs of the xray absorption intensity. (b) Xray absorption over a wide delay

time range. (c) Normalized trXMCD and trMOKE intensities tracing the demagnetization on Pt and the whole

FePt. (d) Schematic diagram of the laserinduced magnetization dynamics in FePt8).
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単結晶薄膜である。Co/Pt 超格子薄膜やグラニュラーの

L10FePt などのレーザー励起磁化反転を示す系にも含ま

れる Pt について，その磁気モーメントのダイナミクスの

直接観測を目指した。

XMCD 測定にはマルチポート CCD(MPCCD)検出器に

よる X 線蛍光収量法を用いている。Pt L3 端（2p3/2→5d:

～11.6 keV）の円偏光 XFEL は，30 Hz の周波数で薄膜

試料表面に垂直に入射する。試料から放出された蛍光 X

線は，試料の側に置かれた MPCCD 検出器によってエネ

ルギー分析される。厚さ50 um の亜鉛フィルターを使用し

て，強い弾性散乱を除去している。この検出器により，

Pt La 蛍光線（3d→2p3/2）として9.159.83 keV のエネル

ギーにわたって積分された光子数を測定した。薄膜試料の

磁化は永久磁石を使用して0.6 T の垂直磁場を印加して飽

和させている。

Fig. 7( b)は，正（m＋）および負（m－）の円偏光の

XFEL によって測定された，Pt L3 端での X 線吸収を示し

ている。m＋ および m－ は，偏光を平均した X 線吸収が

11.567 keV で 1，つまり（m＋＋m－)/2＝1 となるように規

格化されている。XMCD は円偏光を変えた時の X 線吸収

の差，Dm＝m＋m－ である。15程度の大きさの明確な

XMCD が観測され，放射光 X 線で得られた結果とよく一

致している。以降の時間分解 XMCD 測定は，XMCD の

強度が最大となる11.567 keV の X 線エネルギーで行っ

た。これは m＋ や m－ が最大となる X 線エネルギーより 3

eV 程度低く，得られた XMCD が本質的なものであるこ

とを示している。

32 mJ/cm2 のレーザー強度で遅延スキャンを繰り返し

たが，サンプルの連続的な損傷は見られず，遅延スキャン

の結果に大きな経時変化は検出されなかった。ポンププ

ローブ遅延の結果スキャンを Fig. 8(a)に示す。m＋ および

m－ の X 線吸収は，m＋＝m－＝1 に向かって対称的に変化し

ている。このふるまいは，Pt 5d 磁気モーメントの超高速

減磁を示しており，ここで開発した元素選択性のある時間

分解 XMCD 測定によって初めて明らかになったものであ

る。Pt の消磁時間は，単一の指数関数を使用してフィッ

ティングすることによって得られた。
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Fig. 9 (a)(Color online) Experimental setup for timeresolved XMOKE at SACLA BL1. (b) Photoinduced dynamics

of Co and Pt magnetization dynamics9).
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I(t)＝


0 (t0)

a[1－exp(－t/tPt)] (t＞1)

この関数は50 fs の時間分解能を反映するためにガウシア

ン関数によって畳み込まれている。消磁時間は tPt＝0.61

±0.04 ps と得られた。このフィッティング結果は，Fig. 8

(a)の破線で示されている。Fig. 8(b)にあるように，より

長い遅延時間では m＋ と m－ の両方が 1 ns 以内にレーザー

の照射前の値に回復している。

Pt のみでなく試料の全磁化のダイナミクスを得るため

に，SACLA の時間分解 XMCD と同じレーザー強度で，

実験室レーザーによる時間分解磁気光学カー効果

（MOKE）測定を行った。消磁の時間スケールは，時間分

解 XMCD の場合と同様に単一の指数関数でフィッティン

グすることにより，0.1 ps より短いと得られた。この値は

以前報告された時間分解 MOKE の値である0.150.38

ps16)と近いものである。時間分解 XMCD と時間分解

MOKE で得られる超高速消磁ダイナミクスは，t＜4 ps の

範囲で Fig. 8(c)にプロットされている。XMCD 強度と

カー回転角は，相対的な変化を議論するために，非励起状

態（t＜0）の値で規格化されている。この物質 L10FePt

では，全磁化のほとんどである90程度を Fe が担ってい

ることが，放射光 X 線の XMCD 測定から分かってい

る17)。これにより，時間分解 MOKE 測定が Fe の磁化を

反映し，Fe のスピンの超高速ダイナミクスを議論するた

めに使用できると言える。Fig. 8(c)から，ttotal＜0.1 ps お

よび tPt＝0.6 ps，すなわち Fe は Pt よりもはるかに速く

消磁することが分かった。ただし，消磁の大きさに関して

は，Pt は Fe よりも大きく消磁する（t＞1 ps）。Ptの磁化

は励起前の約20に減少するが，Fe の磁化が最大値の40

以上を保っている。これは，一時的に Fe と Pt の磁気

モーメントの比が変化することを意味する。

元素に依存する消磁のタイムスケールを説明する重要な

点として，レーザーポンプで励起できるフェルミ準位以下

の状態については，Fe は Pt よりも大きな部分状態密度を

持っている。Pt 5d バンドが Fe 3d バンドよりも深いエネ

ルギーにあるためである。これは，Fe 3d 状態の多数スピ

ンの電子が，光学的サイト間電子移動を介して直ちに，ま

たは空いている Fe 状態への初期励起によって，Pt 状態に

励起されることを意味する。従って，レーザー照射中およ

びその直後の非常に短い時間（t＝00.1 ps），ホットな多

数スピンの電子は，Fe からその近傍の Pt 原子に移動し

（Fig. 8(d）），これにより，Fe の磁化は速く減少するが，

Pt の磁化はゆっくりと減少することが説明できる。

最近 Hofherr ら18)は，FePt について実験室レーザーの

高次高調波発生（HHG）を用いた時間分解 MOKE 測定

を Fe M2,3 端（3p→3d: 54 eV）と Pt O2 端（5p3/2→5d:

65 eV）で行い，Fe と Pt で同様の消磁時間を観測した。

我々の結果は Fe と Pt なで異なる時定数を示すため，こ

の結果とは一致しない。異なる消磁時間の起源などは，さ

らなる研究が必要と考えられるが，我々の Pt L 端を用い

た時間分解 XMCD は Pt 5d のスピン状態をもっとも直接

的に測定していると考えられる。また，Hofherr らの薄膜

は面内方向に，我々の薄膜は面直に磁化されており，この

ような磁気異方性の違いが消磁時間に影響を与えている可

能性もある。

このような時間分解 XMCD 測定には，硬 X 線領域では

ダイヤモンド移相子で円偏光 X 線を得ることができる

が，軟 X 線領域では透過型の移相子が難しく，円偏光 X

線を生成するアンジュレータが必要となる。実際には，

XFEL 施設においてこのようなアンジュレータがなく直

線偏光のみを使う必要があり，その場合は時間分解

XMOKE を用いることになる。以下ではこのような例と

して，軟 X 線 XFEL ビームラインである SACLA BL1 で

の時間分解 XMOKE の結果を示す。測定試料はサファイ

ア（1120）基板上に成長させた Pt(1.7 nm)/[Co(0.4 nm)/

Pt(0.7 nm)]3/Co(0.4 nm)の多層膜である。この系の Pt

と Co について，その磁気モーメントのダイナミクスの直

接観測を目指した。

Fig. 9(a)は SACLA BL1 での時間分解 XMOKE 測定の
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Fig. 10 (Color online) Experimental setup for timeresolved highharmonic magnetic circular dichroism

spectroscopy22).
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セットアップを示す。XFEL パルスは薄膜試料に45度の

角度で入射する。入射 XFEL は直線偏光で，試料で反射

した XFEL の偏光面の回転は，偏光解析装置を回転させ

ることにより得られる。偏光アナライザーは多層ミラーと

MCP 検出器からなり，その両方が同時に回転する。X 線

の偏光解析の方法の詳細は文献19)などに説明されてい

る。薄膜試料の磁化は永久磁石を使用して0.5 T の垂直磁

場を印加して飽和させている。BL3 同様にタイミングモ

ニターシステムにより，70 fs 以下の時間分解能が得られ

ている。XFEL およびレーザーパルスの周波数はそれぞ

れ60 Hz および30 Hz であり，1 つおきのパルスを使用し

て，ポンプ効果の正確な検出と，サンプルが破損していな

いことの確認ができる。

時間分解 XMOKE 測定に用いる XFEL のエネルギーは，

X 線吸収測定から Co M2,3 端（3p→3d）で60 eV，Pt N6,7

端（4f→5d）で72 eV と決定した。Fig. 9(b)は，時間分解

XMOKE 測定の結果を示している。ここで，縦軸はレー

ザー照射前のカー回転角によって規格化されている。レー

ザー照射による消磁のプロセスに，元素依存性をはっきり

と見ることができる。Co と Pt の消磁時間スケールを指数

関数でのフィッティングで評価し，tCo＝80±60 fs および

tPt＝640±140 fs として決定された。

このように我々の SACLA を用いた研究により，L10

FePt 薄膜と Co/Pt 超格子の両方の場合において，3d 元素

である Fe や Co の消磁時間は100 fs 程度以下，5d 元素で

ある Pt の消磁時間600 fs 程度であり，はっきりとした差

があることが分かった。これは GdFeCo の時間分解

XMCD2)で得られた結果である Fe が100 fs 程度，4f 元素

である Gd が400 fs 程度とよく似た傾向である。このよう

に，レーザーによる磁化反転などの超高速スピン操作を目

指す際に，2つ以上の磁性元素を含みそれらの消磁時間の

差にあることが必要ではないか，という重要な指導原理が

得られたと考えている。

5. 今後の展望：レーザーの高次高調波発生
の利用

これまで述べたように，時間分解 X 線測定において 1

ps 以下の時間分解能が必要な場合は XFEL を使うことが

必要となり，前章では SACLA における硬 X 線領域の時

間分解 XMCD を紹介した。軟 X 線領域では，例えば米国

の XFEL 施設である LCLS から時間分解 XMCD が文

献20)などに報告されている。レーザースライシングを使

用して，ドイツの放射光施設 BESSY II でも 1 ps 以下の

X 線パルスが得られ，時間分解 XMCD 測定が行われてい

る21)。この方法では，50 ps 程度の幅を持つ電子バンチか

ら50 fs 程度の幅を切り出すことにより，X 線の強度が激

減するという大きな短所がある。

そこで，前章でも言及した実験室レーザーの HHG によ

り，1.5 eV 程度のチタンサファイアレーザーの奇数倍の

エネルギーを持つ光を作ることができ，軟 X 線領域をカ

バーする X 線源となっている。当初は直線偏光のみが用

いられており，時間分解 XMOKE 測定によりスピンダイ

ナミクスを観察するために使用されていた。最近では，

HHG の円偏光を得ることができるようになり，100 eV 程

度以下の軟 X 線でプローブする時間分解 XMCD 測定が可

能となっている22)。その測定のセットアップ例を Fig. 10に

示す。1 kHz の周波数で動作し，1.5 eV 程度のチタンサ

ファイアレーザーの35 fs のパルスは，ビームスプリッ

ターによってポンプビームとプローブビームに分割され

る。プローブ側のパルスは，ネオンを含む 5 mm の長さの

ガスセルにフォーカスされ，セル内の非線形な光と物質の

相互作用により高次高調波が生成される。放出された高次

高調波パルスはチタンサファイアレーザーの偏光と平行な

直線偏光を持ち，これは反射型の偏光素子によって円偏光

に変えることができる。この方法により，例えば39次高

調波（60.8 eV）が Co M2,3 端（3p→3d）と，35次高調波

（54.6 eV）が Pt O3 端（5p3/2→5d）と対応することを活

かし，実験室で時間分解 MCD 測定を行い，Co 3d と Pt

5d のダイナミクスを元素別に観測できることが報告され
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ている。

上記のように X 線を用いた超高速ダイナミクス観測の

ための X 線源として，放射光 X 線，XFEL，そして実験

室レーザーの HHG について述べてきた。HHG を用いる

ことで Fig. 10のように時間分解 XMCD 測定が可能となる

が，HHG の強度は高いエネルギーでは急速に減少し，時

間分解測定は100 eV 程度に大きな壁がある。そこで，

レーザープラズマ光源を用いることで，実験室でも N K

端（1s→2p）での XAS 測定などが可能となっている23)。

文献24)などに概説されているような数多くの X 線源を上

手に使い分けることで，多彩なダイナミクス研究が花開こ

うとしている。

6. まとめ

本稿では，東大物性研ビームラインである SPring8 の

BL07LSU での時間分解 X 線測定，Eu 系の電荷ダイナミ

クス，L10FePt のスピンダイナミクスの研究例を述べ，

放射光 X 線と XFEL を組み合わせた研究により，時間分

解能を極限まで活かした測定へと大きな発展を示している

様子がお分かりいただけたと思う。このような時間分解測

定は，放射光 X 線と XFEL の専売特許ではなく，実験室

レーザーの HHG による測定も始められている。大型施設

と実験室双方の光源の時間分解能を活かすことで電荷とス

ピンのダイナミクスを観測する研究が，今後の大きな潮流

となると考えている。
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Studying dynamics in transitionmetal compounds
using SPring8 and SACLA
―Ultrafast photoinduced magnetic responses
observed using circularly polarized Xray pulses―
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Abstract Pumpprobe xray spectroscopy is a new experimental technique to study photoexcited states in

transitionmetal compounds. We present recent research using this technique, which includes

future prospects such as using highharmonic generation of laser.




