
 

 

 

 

 

 

 

超短時間積層薄膜内エネルギー散逸過程に着目した 

全光型磁化反転現象に関する研究 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

平成 30 年 1 月  

 

日本大学大学院理工学研究科博士後期課程 

電子工学専攻 

吉  川  大  貴 



( i ) 

目次 

 

第 1 章 超高速デバイスと超短時間物性 

1-1 研究の背景：大規模情報処理社会における超高速情報蓄積 

1-2 研究の対象：超短時間磁気物性 

1-3 研究の目的：全光型磁化反転現象の解明とその試料作製指針の検討 

1-4 本論文の構成 

1-5 参考文献 

 

第 2 章 フェリ磁性薄膜試料の作製と計測方法 

2-1 GdFeCo 希土類-遷移金属系アモルファス合金フェリ磁性薄膜 

2-2 マグネトロンスパッタ法による多層薄膜試料作製 

2-3 量子干渉素子による正味の磁化量と磁化特性の評価 

2-4 磁気光学効果による副格子磁化特性評価 

2-5 All-Optical Pump Probe 法による時分解磁気光学応答計測 

2-6 磁気光学観察撮像と磁区パターン形状特徴の評価法 

2-7 本章のまとめ 

2-8 参考文献 

 

第 3 章 フェリ磁性体の磁化補償点近傍における全光型磁化反転 

3-1 フェリ磁性体の磁副格子磁化構造と磁化反転現象 

3-2 作製試料群：組成の異なる Gd-FeCo 試料群 

3-3 磁化補償点近傍における静的磁気特性の評価 

3-4 磁化補償組成近傍における全光型磁化反転 



 

( ii ) 

3-5 磁化補償温度近傍における全光型磁化反転 

3-6 本章のまとめ 

3-7 参考文献 

 

第 4 章 非断熱的エネルギー散逸過程に着目した全光型磁化反転 

4-1 超短パルス光照射後の積層薄膜における電子・格子系の過渡応答 

4-2 作製試料群：積層構造膜厚の異なる GdFeCo/SiN/AlTi 試料群 

4-3 膜厚の異なる GdFeCo/SiN/AlTi 積層試料群における全光型磁化反転 

4-4 磁性層膜厚の異なる GdFeCo 単層試料群における全光型磁化反転 

4-5 本章のまとめ 

4-6 参考文献 

 

第 5 章 電子比熱に着目した超短時間エネルギー散逸と全光型磁化反転 

5-1 超短時間エネルギー散逸過程と局所熱力学的平衡 

5-2 作製試料群：下地金属種の異なる GdFeCo/Metal 試料群 

5-3 GdFeCo/Metal 試料群における超短時間局所平衡系エネルギー分配と比熱 

5-4 下地金属種の異なる GdFeCo/Metal 試料群における全光型磁化反転 

5-6 本章のまとめ 

5-7 参考文献 

 

第 6 章 結論 

 

謝辞 

関連発表一覧 





第 1 章 超高速デバイスと超短時間物性 

1 

 

 

第 1 章 超高速デバイスと超短時間物性 

 

 

1-1 研究の背景：大規模情報処理社会における超高速情報蓄積 

現在、歴史上類を見ないほど取り扱う情報量が爆発的に増加を続け、さらなる

高速な演算・記録を実現する電子デバイスの開発とその礎となる新規物性の探

索が必要となっている。記録密度( 記録容量 / 素子体積 )と記録速度は相補的

に演算・記録の両輪を為しており、常にそれぞれの能力の向上が求められる。世

界最大のコンピュータネットワーク機器開発企業 Cisco Systems, Inc.の解析報

告書 Cisco Global Cloud Index[1] によれば、世界で生成されるデータは 2015 年

で年間 145 ZB (Zeta Byte, 1021 Byte), 2020 年には 600 ZB と予測される。この

内、記録ストレージデータ量は 2015 年から 2020 年にかけて、1.4 ZB から 6.2 

ZB に増加する見込みである。この爆発的な増加は、大規模なデータベース(Big 

Data) / 解析 / Internet of Everything (IoE), Internet of Things (IoT) の急速

な発展に伴う要請である。たとえば IoT 素子は今後 154 億個から 2020 年まで

に 304 億個までに増加すると予測される[2]。 また、ビッグデータは、世界のス

トレージ容量のおよそ 16 ~ 18 %を占めるデータセンターの保存データのうち、

ビッグデータ単独で占める割合は 2015 年の 15 %から 2020 年には 27 %に上昇

する見込みである。データセンターのみならず、高速計算機施設や大型実験施設

においても強い要請がある。たとえば大型ハドロン衝突型加速器(Large Hadron 

Collider: LHC)では毎秒 100 GB (Giga Byte, 109 Byte)のデータを生成し、圧縮・

記録・解析を行う [3]。これらのデータの解析・保存は、Hard Disk Drive (HDD) 

や磁気テープに代表されるような磁性薄膜や Solid State Drive (SSD) に代表さ
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れるような半導体微細構造により保存されている。これらの媒体・構造は数 100 

~ 数 nm で実現された Nano technology と呼ばれる技術群（薄膜作製、微細加

工、結晶成長など）により生み出された。このような空間における局所性の追求

と同様に、高速化を目指すためには時間においてもその局所性を検討する必要

がある。今日のエレクトロニクス・磁気工学の基本原理となる電荷を担う電子の

ふるまい、また主として電子スピンが起源となる磁化応答に対し、物理的限界近

くまで技術的追求が進み、前者においては半導体デバイスである Central 

Processing Unit (CPU) がその動作限界に近い GHz (Giga Heltz：109 Hz)オー

ダー、すなわち ns (nano second：10-9 s) オーダーでデジタルコンテンツを生成

する。磁化応答も同様で、Landau-Lifsitz-Gilbert 方程式から導かれる強磁性共

鳴限界で示されるような磁化の動的応答限界は、GHz オーダー (時間にすると

ns 程度) にとどまる。すなわち、先に述べたような多量の情報を演算・記録す

るような応答デバイスへの要請に答えるためには、それら物理的限界を超えた

fs (femto second：10-15 s) ~ ps (pico second：10-12 s) の時間領域で応答可能な

新しい物理原理に根ざした現象を探究・発見・応用する必要がある。 

 

1-2 研究の対象：超短時間磁気物性 

複数の離散状態により表されるデジタルコンテンツの記録・入出力には常に

実存する物質を介して行われる。現在、主としてデジタル情報は 2 つの物理状

態すなわち bit により処理・記録が行われ、磁気記録においては磁化の向きを用

いて記録を行われる。物質を用いて常温付近で動作するデバイスを作る以上、構

成材料の各種物性に従わざるを得ない。ps の領域では非平衡な温度現象と密接

に絡んでおり、諸素励起・伝搬の時定数が律則する。ps における領域では fs, as 

(atto second：10-18 s)の素粒子物理や分子の電子振動などの、加速器に代表され
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る極限環境下で顕わになるような電子による根源的素過程に迫る時間領域であ

り、電子的にも磁気的にも様々な物理や現象が重畳して起こる[4][5][6]。 

室温環境下における超短時間の光励起は主として数 sub-ps 程度未満のパルス

幅を持つパルス光により行われる。固体内で光と直接相互作用するものは電子

である。数~数 10 fs の領域ではフェムト秒化学[7] に代表されるような分子など

の極めて局在した系において、光により励起された電子の応答や反応が確認さ

れている。たとえば、分子における電子振動[8]が観察されており、交換相互作用

にもとづく振動現象の観測も行われている[9]。また、金属表面においても摂動的

な電子系の光吸収により電子系が格子系と乖離したエネルギー状態を発現する

ことになる。 

電子系と格子系が乖離した金属内のエネルギー状態は電子温度・格子温度と

してやがて平衡化し、その準平衡温度からともに室温へと平衡化していく。この

ような準平衡温度からの平衡化過程である数 10 ps~数 ns (1000 ps) では Spin 

wave[10][11]や磁化歳差運動[12] [13]、Strain wave[14]が計測されている。また前述の

通り、ns という時間スケールは電子デバイスや磁気デバイスの現行の物理的限

界である。従って既存の光磁気記録においては単一の磁性金属層内において一

つの温度にもとづく熱拡散方程式にもとづいて記録技術が確立されてきた[15][16]。 

これらの時間領域の間に位置する sub-ps (100 fs) ~ 数 10 ps 程度の時間領域

では sub-ps 未満のパルス幅を持つパルス光吸収により形成されていく乖離し

た電子系と格子系のエネルギー状態が二つの温度として非断熱的に平衡化して

いく非平衡な超短時間エネルギー平衡化過程[17][18][19][20]と、それに追従して超短

時間減磁現象[21][22]や、超短時間スピン散逸[23][24]、THz 発振[25]、などが計測・確

認されている。この時間領域ではこのように数多くの超短時間磁気現象が報告

されているものの、大系的な理解には未だ至っていない。これは、励起・観察に
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ともに主として超短パルス光を用いていること、そして複数の非平衡・非断熱的

な現象が重畳して誘起されるためである。特に磁性合金においては、電子・格子・

スピン・軌道の複数の系、そしてそれらの系間の相互作用を内包しており、また

光誘起により誘起される確率的な熱磁気現象も存在し、本時間領域で応答する

現象・物理を単一に誘起すること、そして計算や直接計測により、とりまとめ・

仕分けし・応用することは大変困難である。 

ただし、このような磁性合金内において超短パルス光照射によって誘起され

る現象でありながら非常に安定して誘起されるものもある。その一つが全光型

磁化反転 (All-Optical magnetization Switching: AOS) [26]である。AOS は sub-

ps ~ ps 程度の超短パルスレーザーの単パルス照射のみにより外部磁場を要せず

に誘起される完全磁化反転現象である。図 1-1 に単パルス照射毎の AOS による

形成磁区観察を示す。(a) 表面に一様に磁化した GdFeCo 薄膜において、超短パ

ルス光を単パルス照射すると照射位置で (b) 初期磁化に対して反対の裏面に磁

化した磁区を形成する。またやや右にずらして単パルス照射すると、照射範囲に

おいて初期磁区に対し(c) の様に反転した磁区を形成する。このように再現性の

きわめて良い AOS 現象の理解は、すなわちより超短時間の高速な磁気記録, 電

子・磁気物性への理解・応用に強くつながると考えられる。そこで、本研究では

AOS 現象を具体的な研究対象とする。 

 

図 1-1 単パルス照射ごとに AOS により形成される磁区パターンの例 
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1-3 研究の目的：全光型磁化反転の解明とその試料作製指針の検討 

 10 年前、2007 年に AOS 現象は Stanciu, Rasing らと Tsukamoto らにより

フェリ磁性薄膜 GdFeCo で発見された[26]。AOS は外部磁場を印加することな

く、超短パルス光の入射のみで磁化反転を誘起できる。これまでに AOS は偏光

に一意に依存し磁区を形成可能な偏光依存型(Helicity Dependent – All-Optical 

magnetization Switching: HD-AOS)と、偏光によらず初期磁区状態に対し単一

パルス光照射で完全に反転磁化状態を誘起可能な偏光無依存型 (Helicity 

Independent－All-Optical magnetization Switching: HI-AOS)の二つが報告さ

れている。この二つの AOS は個別の現象ではなく、HD-AOS は HI-AOS 現象

に材料の MCD (Magnetic Circuler Dicorism) によって生じる左右円偏光に対

する吸収率差により発現するものとして理解されている[27]。そこで本研究では、

特に HI-AOS の磁化反転原理解明を目的として行う。 

AOS はその発見以降、超短パルス光によって誘起される現象であること、磁

場印加を必要としないことなど、その従来にない特異な性質を示すことから磁

化反転原理解明に向けて多くの研究がなされてきた。可視光や X 線源、THz 光

を用いた元素別時分解磁気光学計測[23] [28]、磁気イメージング[29]や計算機検討[30] 

-[32]などにより、AOS は磁場中の磁化に働くトルクで説明されるような従来の磁

場駆動型の磁化反転過程のみでは説明することは困難で[27][31]、局所的なスピン

のモデル[31]にもとづいて既知の物理とは大きく異なる磁化反転原理を有してい

ると示唆されている。また本モデルでは、①反平行に結合した副格子磁化構造、

②各副格子磁化の非平衡な熱特性、③垂直磁気異方性(特に HD-AOS の場合)が

重要であると考えられている[33]。 

ただし、AOS においてその反転過程に磁場が主因として介在せず、正味の磁

化に依存しない、真に新奇な反転原理であるかは不明であった。また、本モデル
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で重要となる超短時間の光吸収・エネルギー散逸過程は金属薄膜において、光の

吸収強度分布、(1-2)節に記した非平衡・非断熱な散逸過程が薄膜内で非局所に

顕在化する。しかし、これまでの検討ではそれぞれ異なる試料構造で検討が進め

られてきており、超短パルス光照射後の数 10 ps では、元素・膜厚・膜構造に過

敏にその磁化特性を変えうる複雑なフェリ磁性金属内のエネルギー散逸過程を

生じ、より具体的な定量的原理追求を阻む要因となっていた。 

これに対し、本研究では“系統的な試料群”を用いることで、系統的に複雑な

フェリ磁性金属内のエネルギー散逸過程を変え、この試料群の AOS の特性から

それぞれの相関につき検討を行う。AOS 発見以来重要な根拠を提示し続ける希

土類遷移金属アモルファス合金フェリ磁性薄膜 GdFeCo または隣接薄膜の組成

や膜厚を系統的に変えた積層構造を持つ試料群を作製した。この試料群に対し

可視光域での超短時間時分解磁気・光学応答計測、磁気イメージングを主軸とし

AOS 現象に関するより具体的なエネルギー散逸過程と反転過程について検討す

る。さらに、本研究では超短時間光-磁性作用である AOS 現象の高効率化、すな

わち、より低い光照射エネルギーでの AOS 現象誘起を図り、上記散逸過程に留

意した試料作製の指針の提示を試みる。 

 

 

1-4 本論文の構成 

 超短パルス光を用いて誘起される超短時間のエネルギー散逸過程に着目し、

全光型磁化反転(AOS)の反転原理を検討し、その試料作製指針の提示を目的とす

る本論文は、以下に示す 6 章から構成されている。 

第 1 章は、本研究の背景やその対象と目的について述べた。 

第 2 章は、本研究に際して用いた実験系のうち、主たる試料作製・計測方法・
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評価方法の意図と手法について述べる。 

第 3 章は、対象とするフェリ磁性体 GdFeCo の持つ特異な状態である磁化補

償近傍において AOS を評価し、AOS が従来型の磁化反転と大きく異なる現象

であることを示すとともに、高い情報保持安定性を実現可能な AOS 試料の作製

について提案する。 

第 4 章は、超短パルス光吸収後の非断熱的エネルギー散逸過程に着目し、AOS

における各層の積層膜厚依存性について述べる。また、エネルギーの空間散逸・

各計測方法の時間発展を含めた解釈についての概論も述べる。 

第 5 章は、過渡的な局所熱力学的平衡を仮定し、電子比熱に着目した超短時

間エネルギー散逸と全光型磁化反転について述べる。また、高効率に AOS 誘起

可能な試料作製規則を提案する。 

第 6 章にて本論文の成果のまとめと結論を述べる。 
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第 2 章 フェリ磁性薄膜試料の作製と計測方法 

 

 

2-1 GdFeCo 希土類-遷移金属系アモルファス合金フェリ磁性薄膜 

 本検討で用いられるGdFeCo希土類-遷移金属系アモルファス合金フェリ磁性

薄膜は、電子的・金属的・磁性的・構造的に特異な試料である。その最も特異か

つ工学的に有益であった特徴の一つはフェリ磁性を有することである。フェリ

磁性とは、逆方向ないしほぼ逆方向のスピンをもつ 2つの副格子磁化を内在し、

その差として正味の磁化が発現する磁性である[1]。一般に、希土類元素(Rare 

Earth: RE)-遷移金属(Transition Metal: TM)合金は結晶質、アモルファス(非結

晶質) に関わらず、RE 原子の磁化と TM 原子の磁化は伝導電子を介して反平行

に結合するフェリ磁性体となる。電子にもとづくミクロスコピックな磁気モー

メント秩序を形成するためには方向を揃えるための交換相互作用が必要となる。

この交換相互作用は RE-TM 系において、まず簡単に元素由来の磁気モーメン

トによって重ね合わせて捉えることができる。RE 原子の全角運動量は、Russell-

Saunders 相互作用[2] にもとづくモデルにしたがい軌道角運動量 L とスピン角運

動量 S によって全角運動量 J を表現すると、軽希土類(La ~ Eu)では J = L – S で

あるので J と S は反平行、重希土類(Gd ~ Lu)では J = L + S であるので J と S は

平行となる。したがって RE と TM の磁気モーメントは軽希土類では平行、重

希土類では反平行に結合する。すなわち、軽希土類-TM 系は磁石などに用いら

れる強いフェロ磁性体となり、重希土類-TM 系はフェリ磁性体となる。 

このような RE の磁化と TM の磁化はその電子の角運動量にもとづく磁気の

起源が異なる。RE は Hund の規則[3] に従って、Landé の原子の微細構造の説
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明[4]に経験的に導いた式𝑔√𝐽(𝐽 + 1)𝜇𝐵から有効磁気モーメントを算出できる。こ

こで𝑔 は g 因子、𝜇𝐵 はボーア磁子である。さらに Van Vleck と Frank の計算[5]

により、スピン軌道相互作用(SOI) を介した熱的多重項の準位励起による補正

がなされるが、Gd や Tb は Hund の規則で充分に説明可能である。Gd では計

算により有効磁気モーメントは 7.94 という大きな値を示し、実験値(7.46 ~ 8.2)

とよく一致する。 

対して TM は Hund の規則にもとづく値とは大きく異なり、𝑔𝑒√𝑆(𝑆 + 1)𝜇𝐵で

表されるような値を示す。またこれは TM 合金においても成立し、Slater-

Pauling 曲線として実験的に導出された[6]。このプロットの縦軸は 0 K におけ

る飽和磁化の値を単位体積中の原子総数で割った飽和磁気モーメントに相当す

る値であり、横軸は原子当たりの平均電子数である。これは状態密度(density of 

states, DOS)におけるバンド構造により説明され、金属電子を記述する最も簡単

な自由電子モデルにおける分子場の導入 [7]と電子計算機による Augmented 

Plane Wave 法を用いた金属のバンド計算[8]-[10] にもとづく。 

 このように磁性の起源が全く異なる材料の合金である RE-TM の磁化の取り

扱いには十分な検討が必要である。TM 同様、RE(Gd)[11]や RE-TM(GdFe, GdCo)

の非晶質なクラスターモデル[12][13]においても most-localized Linear Muffin 

Tin Orbital 法により自己無撞着にバンド計算は試みられている。ただし、これ

らのバンド計算でも述べられている通り、本検討で用いる RE-TM 試料群はア

モルファス合金である上、製膜条件・合金比によってその磁気的性質を大きく変

える。すなわち、本試料群においてバンド計算のみからフェルミ面近傍の有限温

度の磁気的性質の検討を行うのは困難である。 

 そこで、本論では系をより単純にするため RE に Gd を用いた。RE-TM はそ

れぞれの電子・原子的要因によりフェリ磁性をはじめとする様々なスピン構造・
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磁性を発現する[14]。しかし、Gd-TM により形成されるフェリ磁性は、Gd の軌

道角運動量 L が 0 であるため、原理的には完全に反平行に各副格子磁化が結合

すると考えられる[14] - [16]。 

 また、本研究における対象材料のもう一つ重要な特徴としてアモルファス合

金について述べる。空間的なエネルギー散逸を論じる上で、元素が偏在するよう

な長周期的な秩序を排除するためである。アモルファス状態における強磁性の

発現には、結晶のような長周期的秩序は必要とせず、短範囲秩序状態により電子

状態が決まると考えられている[17]。アモルファス RE-TM 合金は製膜条件に依

存し結晶バルク状試料に比べ疎になるものの、結晶バルク状試料に対し数%の差

で凝縮し、短範囲秩序を形成する[17][18]。本論文においては、結晶格子ではなく

このアモルファス状態における原子の短範囲秩序により形成される全秩序を格

子として扱う。 

本検討の主対象である GdFeCo フェリ磁性合金薄膜は、上記の様に複雑な系

を持ち、取り扱う計測・誘起現象ごとに捉えるべき系が異なる。たとえば、磁場

で駆動されるのは全磁気モーメントの合計としての正味の磁化である。その磁

化は、希土類元素(Rare Earth: RE)と遷移金属(Transition Metal: TM)元素由来

の副格子磁化が反平行に結合している。アモルファス合金におけるこの反平行

結合は Pauli の排他原理や Hund の規則にもとづく交換相互作用により生じ、

電子軌道とスピン・軌道磁気モーメント、その状態密度分布が密接に絡んでいる。

光学効果・磁気光学効果を用いると波長に対応した伝導率 (誘電率)・エネルギ

ー準位ごとの計測が可能となり元素識別も可能である。たとえば可視光域での

磁気光学応答では主に遷移金属の d軌道に由来した応答を計測することになる。

本章ではこの様に電子軌道・磁気的に複雑な混合した系を持つ GdFeCo 合金薄

膜の作製方法(2 - 2)と本論で実施した各計測 (2 - 3~6)について述べる。
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2-2 マグネトロンスパッタ法による多層薄膜試料作製 

 本節では、マグネトロンスパッタ法(Magnetron Sputtering) による薄膜試料

作製方法と対象作製試料である RE-TM 垂直磁化薄膜について述べる。全光型

磁化反転現象(AOS) は、現在 GdFeCo アモルファス RE-TM フェリ磁性薄膜に

おいて発見され[19]、同試料上で明瞭に誘起されることが確認されている[20]。RE-

TM 系の垂直磁気異方性フェリ磁性薄膜は 1973 年に IBM の P. Chauadhari ら

が、ガラス基板上にスパッタ法を用いてアモルファス Gd-Co 合金薄膜が垂直磁

化の強磁性膜を作製 [21] したのを初めとして、光熱磁気記録材料[22]や磁気バブ

ルメモリ材料[23][24]として一部実用化にまで至り、今なお代表的な磁気光学材料

の一つである。RE-TM 系垂直磁化薄膜では小さな円筒状磁区を保持することが

できる。本節では、このような RE-TM アモルファス垂直磁化膜である GdFeCo

薄膜をマグネトロンスパッタ法により作製した。その方法と特徴について述べ

る。 

 スパッタ法は高真空下において加速希ガスイオンを母材に衝突させ、その運

動エネルギーにより母材から飛沫した原子あるいは分子を堆積することにより

薄膜を形成する方法である。スパッタ法による薄膜作製は基板と薄膜の付着力

が強く、高融点材料も含め母材の選択範囲が広く、同一チャンバー内での多元製

膜も可能である。また、多元製膜において特に膜厚や組成制御が比較的容易であ

り、さらに電力・ガス圧・基板温度、その作製工程を自動制御することで、組成・

膜厚変化により大きく磁気特性を変える[25]-[28]フェリ磁性体においても、再現性

の高い試料作製を行うことが可能である。さらに母材裏に磁極を配することで

スパッタリング効率の高めるマグネトロンスパッタ方式は、 電子のカソード近

傍への閉じ込めにより、さらに基板温度の上昇を抑える。これにより数~0.1 Pa
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程度のガス圧でのスパッタリングが可能であり、数原子層毎に比較的均質であ

る高密度な薄膜が得られ、高密度なプラズマにより高速製膜が可能である。たと

えば、本論で用いた製膜装置での磁性層(10 nm) の製膜時間は数秒である。本プ

ロセスにより、結晶に対して数%程度密度が疎になるものの、蒸着法よりも密度

の高いアモルファス試料を作製することができる[18]。 

本検討では、ULVAC, Inc. 製多元 Magnetron Sputtering System SMO-01S 

を用い薄膜試料の作製を行った。既存の AOS や超短時間現象に関する[19][20][29]-

[32]などの重要な計測で用いられた試料も、本論の試料群と同様にこのシステム

によって作製したものである。Sputtering Gas には Ar を用い、金属試料層 (Gd, 

Fe, Co, Cu, Pt) には DC マグネトロンスパッタ法を用いて必要に応じ同時スパ

ッタリング(co-sputtering) を行った。SiN と AlTi 試料には RF マグネトロンス

パッタ法を用いた。図 2-1 に製膜装置の概観と各層の代表的製膜条件を示す。全

母材とも 99.9%以上の純度を有している。 

 

2-3 量子干渉素子による正味の磁化量と磁化特性の評価 

本節では、作製した薄膜試料の量子干渉素子(Superconducting QUantum 

Interference Device: SQUID)による試料振動型磁力計 (Vibrating Sample 

Magnetometer：VSM) 方式を用いた磁化計測について述べる。均一磁界中に置

いた試料を一定の周波数・振幅で振動させ、試料付近に配置した検出コイルに電

磁誘導される起電力をロックイン検出することで、標準試料に対し相対的に磁

化を計測することができる。この計測原理にもとづいた計測装置を試料振動型

磁力計(VSM) [33][34]という。さらに、本検討で用いる GdFeCo フェリ磁性垂直磁

化薄膜の磁化 Mnet はその試料形状と磁化補償点近傍であることから極めて小さ
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い。大気中での検出コイルによる検出は非常に困難である。そこで本検討では、

より高感度に磁場変化を計測可能な超伝導弱結合(Josephson 接合)素子[35]を検

出系にもつ振動試料型磁力計 Quantum Design Inc. 製 Magnetic Property 

Measurement System 3 (MPMS3)を用いた。装置の基本的構成を図 2-2 に示す。 

図 2-1 マグネトロンスパッタ方式の製膜装置 SMO-01S の概観と試料

群の作製条件 (製膜開始前の到達真空度は~ 2.2×10 -5 Pa である) 
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今、一軸磁気異方性を有し、薄膜面に対して垂直に磁化(膜面垂直磁化)した試

料を考える。検出コイルを鎖交する磁束∅ は、∅ = ∫𝐵 d𝑆 = ∫𝜇0(𝐻 +𝑀)d𝑆であ

る。𝑆は鎖交面積、𝐻は磁場、𝑀は磁化である。検出コイル近傍の磁束分布を Tayler

展開すると 

とあらわせる。図の様なコイル配置(2 次微分型[37])では、逆手方向のコイル 1 巻

に対し z′ 隔てた位置で順手向きに 2巻さらに z′ 離れた位置に再度逆手のコイル

1 巻が位置している。この際それぞれの z での磁束は 0 次の項、1 次の項が打ち

消し合い、2 次の項z′2 × ∂2∅ ∂z2⁄  が残る。これにより、印加磁場を含めた外部か

らの磁束成分は消え、検出コイル近傍で大きく変化する試料由来の磁束成分が

高感度に抽出される。さらに、VSM では前述の通り試料の物理的振動ω𝑡 に対

応した ∅(ω𝑡) の成分のみをロックイン検出する。これにより、より高感度な計測

 ∅ = ∅0 +
∂∅

∂z
 z + 

1

2
 
∂2∅

∂z2
 z2 +⋯ (2-1) 

図 2-2 MPMS3 (SQUID-VSM) の検出システムの模式図(参考文献[36]

にもとづく) 
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が可能となる。本計測では𝑓(＝ω 2π⁄ )＝14[Hz]とした。この際、Faraday の電

磁誘導の法則から求められる誘導電流は𝑧′2/𝐿 × 𝜕2∅ 𝜕𝑧2⁄  となる。この誘導電流

に対応して再度コイルから生成された磁場は、Josephson 素子を鎖交する磁束

∅𝐽を生成し、その磁束の数に応じて接合間を流れるトンネル電流 𝐼 =

 𝐼𝐶 sin𝜑(𝑡, 0) {sin(𝜋∅𝐽/∅𝐽0) /(𝜋∅𝐽/∅𝐽0)}の位相差𝜑(𝑡, 0)が変調される。本装置は

これを利用し、磁性体が作る磁束の本数、量子磁束(約 2.07×10−15 Wb) を単位と

して測定する。 

 また、VSM では印加磁場がゼロでも磁化測定が原理的に可能であるため、残

留磁化として自発磁化を測定できる。加えて、測定原理の特徴から以下のように

広い環境範囲での測定が可能となる。本研究で使用した MPMS3 の測定環境、

および精度は、真空度 ~1 kPa, 測定感度(~1×10-8 emu (時間平均 10 秒未満)), 

振幅周期 14 Hz (±2 cm), 磁場制御(±70 kOe(磁場可変精度 0.33 Oe) , 磁場均

一度: 4 cm の範囲で 0.01 ％) 温度制御 (1.8 K ~ 400 K), 温度精度 ±0.5 K 以

下)である。MPMS3 を用いて GdFeCo 試料群を計測した結果、既存の報告同様

[38]、使用した全試料において基本的に極めて良好に膜面垂直に自発磁化を有し

ている垂直磁気異方性を確認できる。膜面垂直に磁場を印加した際の代表的な

磁化曲線を図 2-3 に示す。試料の積層構造は SiN (60 nm) / Gd22Fe68.3Co9.8 (20 

nm) / SiN (5 nm) / AlTi (10 nm) / glass sub. である。 

これまでに、希土類元素(Rare Earth: RE)-遷移金属(Transition Metal: TM)合

金系のアモルファス合金薄膜の垂直磁気異方性の起源に関し、提案されたモデ

ルは以下の 3 つに大別される[39][40]。(モデル 1) 強磁性超薄膜界面へのドーピン

グ効果：強磁性超薄膜界面へのドーピングによってバンドの占有率が変わるた

め、垂直磁気異方性も変化するというモデル。(モデル 2) 強磁性超薄膜のバンド

分裂効果：高電界下では、強磁性超薄膜のバンドが分裂するために、その変化に
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伴い垂直磁気異方性も変化するというモデル。(モデル 3) 強磁性超薄膜界面に

おける Rashba 効果：界面の Rashba 効果が強磁性体の交換分裂と競合するこ

とで垂直磁気異方性が発現し、Rashba 効果の電界依存性を通じて垂直磁気異方

性が変化するというモデル。以上の様に、垂直磁気異方性の起源は十分な理解が

得られておらず、その磁化構造について今なお研究が進められている[41]。 

 

 

2-4 磁気光学効果による副格子磁化特性評価 

 本節では、副格子磁化の磁化特性評価を行うために用いた磁気光学効果[42]-[45] 

の原理と計測方法ついて記述する。磁気光学効果は光と物質の相互作用におい

て特に磁気的原因(磁性)によって物質を伝搬した光の強度や偏光が変調される

効果のことである。RE-TM または RE-TM 酸化物材料は光磁気材料と呼ばれる

ように、この効果が極めて強い材料である[17][22][23]。たとえば RE-TM 合金では

試料表面反射型の磁気光学 Kerr 回転角で 0.5 deg. 程度にもなり、偏光板を用

いて充分に角度分解し、検出可能である。また試料によっては、用いる波長ごと

図 2-3 SiN (60 nm) / Gd22Fe68.3Co9.8  (20 nm) / SiN (5 nm) / AlTi (10 

nm) / glass sub.における VSM で計測した磁場に対する磁化曲線 
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に磁化応答を元素識別計測することが可能である[46][47]。 

 連続媒体中の光の伝わり方は Maxwell の方程式で記述される。光は電磁波で

あり、電場と磁場との関係を与える 2 階の微分方程式である。この時媒体の応

答を与えるのが、誘電率 または伝導率である。光の周波数を含む強磁性共鳴

の振動数以上の周波数では巨視的な磁化はほとんど磁場に追従できず、透磁率

を･0 としたときの比透磁率 は 1 として扱う。 

 誘電率は電束密度 D と電場 E の関係を与える量であり、D = 휀̃휀0E とあらわ

せる。D と E はベクトル(階数 1 のテンソル)なので、その関係を与える量であ

る휀̃ は階数 2 のテンソルで、3×3 の行列、9 個のテンソル成分で表現される。同

様に伝導率も電流密度 J と電場 E の関係 J = �̃�E を与える量なので階数 2 のテ

ンソルで表現される。 

 

一般に휀 ̃, �̃� の成分は複素数なので、それぞれ휀𝑖𝑗 = 휀𝑖𝑗
′ + 𝑖휀𝑖𝑗

" , 𝜎𝑖𝑗 = 𝜎𝑖𝑗
′ + 𝑖𝜎𝑖𝑗

"  と表

現される。 

 휀̃ の成分と�̃� の成分との間には Kramers-Kronig の関係 휀𝑖𝑗 = 𝛿𝑖𝑗 + 𝑖 𝜎𝑖𝑗 𝜔⁄ が

成り立つ[48]。𝛿𝑖𝑗 は Kronecker delta と呼ばれ、𝑖 = 𝑗 ならば 1, 𝑖 ≠ 𝑗ならば 0 を

表す。𝜔 の単位は[rad/s]を用いる。比誘電率と伝導率は上式を用いて変換可能で

あるが、一般には絶縁体では휀̃ を、金属においては�̃� を用いる。金属の場合、

Drude の式[49][50]が成り立ち、𝜔 → 0 の極限すなわち直流において휀𝑥𝑥 (= 1 −

𝜔𝑝
2 𝜔(𝜔 + 𝑖𝛾))⁄  は自由電子の遮蔽効果のため発散してしまうが、𝜎𝑥𝑥 (= 1 −

 휀̃ = [

휀𝑥𝑥 휀𝑥𝑦 휀𝑥𝑧
휀𝑦𝑥 휀𝑦𝑦 휀𝑦𝑧
휀𝑧𝑥 휀𝑧𝑦 휀𝑧𝑧

] (2-2) 

 �̃� = [

𝜎𝑥𝑥 𝜎𝑥𝑦 𝜎𝑥𝑧
𝜎𝑦𝑥 𝜎𝑦𝑦 𝜎𝑦𝑧
𝜎𝑧𝑥 𝜎𝑧𝑦 𝜎𝑧𝑧

] (2-3) 
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𝑖휀0𝜔𝑝
2 (𝜔 + 𝑖𝛾))⁄  は有限の値휀0𝜔𝑝

2 𝛾⁄ に収束するためである。 

 本検討で用いる材料はアモルファス合金であり、等方性の物質である。以下で

は等方性物質の磁化 M が z 軸において一軸磁気異方性を有する場合を考える。

この場合は z 軸のまわりの任意の回転に対して不変であるから、例えば 90 deg.

の回転𝐶4  に対し𝐶4
−1휀̃𝐶4 = 휀̃ という関係が成り立ち、 

が導かれる。したがって磁化のある時、等方性物質のテンソルは次のように書け

る。 

磁化による誘電率テンソルの変位を想定しているので、휀𝑖𝑗(𝑀) を次式のように

M で Maclaurin 展開する。 

ここで Onsager によって導かれた相反関係式휀𝑖𝑗(−𝑀) = 휀𝑗𝑖(𝑀) を考慮すると、

対角成分は M の偶数次のみ、非対角成分は M の奇数次のみで展開できること

が導かれる。すなわち、 

ここに휀𝑖𝑗
(2𝑛)は M に独立な𝑛 次の展開係数である。下記に述べるように휀𝑥𝑦(𝑀)が

 휀𝑥𝑥 = 휀𝑦𝑦 (2-4) 

 휀𝑦𝑥 = − 휀𝑥𝑦 (2-5) 

  휀𝑥𝑧 = 휀𝑦𝑧 = 휀𝑧𝑥 = 휀𝑧𝑦 = 0 (2-6) 

 휀̃ = [

휀𝑥𝑥(𝑀) 휀𝑥𝑦(𝑀) 0

−휀𝑥𝑦(𝑀) 휀𝑥𝑥(𝑀) 0

0 0 휀𝑧𝑧(𝑀)

] (2-7) 

 휀𝑖𝑗(𝑀) =  휀𝑖𝑗
(0) +∑

1

𝑛!
𝑛

휀𝑖𝑗
(𝑛)𝑀𝑛 (2-8) 

 휀𝑥𝑥(𝑀) =  휀𝑥𝑥
(0) +∑

1

(2𝑛)!
𝑛

휀𝑥𝑥
(2𝑛)𝑀2𝑛 (2-9) 

 휀𝑥𝑦(𝑀) =  ∑
1

(2𝑛 + 1)!
𝑛

휀𝑥𝑦
(2𝑛+1)𝑀2𝑛+1 (2-10) 

 휀𝑧𝑧(𝑀) =  휀𝑧𝑧
(0) +∑

1

(2𝑛)!
𝑛

휀𝑧𝑧
(2𝑛)𝑀2𝑛 (2-11) 
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Faraday 効果や Kerr 効果をもたらし、휀𝑥𝑥(𝑀) と휀𝑧𝑧(𝑀) の差が磁気複屈折

(Cotton–Mouto 効果)の原因となる。 

つぎに上記のような誘電率テンソルをもった媒質中を伝搬する光について記

述する。Maxwell の方程式より 

ここに簡単のため、伝導電流も分極電流(変位電流)の中に繰り込むことにより

𝑱＝0 とおく。D = 휀̃휀0E , B = 𝜇0H より 

 

上式の解として、波数ベクトルを K として次式の平面波を考える。 

ここに𝑬0 , 𝑯0は時間や距離に依存しない定数ベクトルである。また、 

である。すなわち、 

 rot𝑬 =  −
𝜕𝑩

𝜕𝑡
 (2-12) 

 rot𝑯 =  
𝜕𝑫

𝜕𝑡
+ 𝑱 (2-13) 

 rot𝑬 = −𝜇0
𝜕𝑯

𝜕𝑡
 (2-14) 

 rot𝑯 = 휀̃휀0  
𝜕𝑬

𝜕𝑡
 (2-15) 

 𝑬 = 𝑬0𝑒
−𝑖𝜔𝑡𝑒𝑖𝑲∙𝒓 (2-16) 

 𝑯 = 𝑯0𝑒
−𝑖𝜔𝑡𝑒𝑖𝑲∙𝒓 (2-17) 

 rot𝑬 =

[
 
 
 
𝒊 𝒋 𝒌
𝜕

𝜕𝑥

𝜕

𝜕𝑦

𝜕

𝜕𝑧
𝐸𝑥 𝐸𝑦 𝐸𝑧]

 
 
 

= [

𝒊 𝒋 𝒌
𝑖𝐾𝑥 𝑖𝐾𝑦 𝑖𝐾𝑧
𝐸𝑥 𝐸𝑦 𝐸𝑧

] = 𝑖𝐾 × 𝐸 (2-18) 

 rot𝑯 =

[
 
 
 
𝒊 𝒋 𝒌
𝜕

𝜕𝑥

𝜕

𝜕𝑦

𝜕

𝜕𝑧
𝐻𝑥 𝐻𝑦 𝐻𝑧]

 
 
 

= [

𝒊 𝒋 𝒌
𝑖𝐾𝑥 𝑖𝐾𝑦 𝑖𝐾𝑧
𝐻𝑥 𝐻𝑦 𝐻𝑧

] = 𝑖𝐾 × 𝐻 (2-19) 
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となる。両式から 

として固有方程式を得る。ここで複素屈折率�̂� = 𝑛 + 𝑖𝑘を導入する。は屈折率𝑛、

𝑘は消光係数である、媒質中において波数 K は 

が得られる。𝐾 = 𝜔�̂� 𝑐⁄ で表される。波数ベクトルの向きに平行、かつ長さが�̂�

であるような複素屈折率ベクトル�̂�を用いると、𝑬 = 𝑬0𝑒
−𝑖𝜔(𝑡−�̂�∙𝒓 𝑐⁄ )となり、固有

方程式は(𝑬 ∙ �̂�)�̂� − �̂�2𝑬 − 휀̃𝑬 = 0 によって記述できる。磁化 M は z 軸方向にあ

る場合、z 軸に平行に進む波(N //z )を考えると(Faraday 配置)、𝑬 = 𝑬0𝑒𝑥𝑝 −

𝑖𝜔(𝑡 − �̂�𝑧 𝑐⁄ )とあらわされるので固有方程式は 

として𝐸𝑧＝0 、永年方程式から(�̂�2−휀𝑥𝑥(𝑀))
2 + 휀𝑥𝑦(𝑀)

2 = 0 を得る。�̂�2の固有値

は�̂�±
2 = 휀𝑥𝑥(𝑀) ± 𝑖휀𝑥𝑦(𝑀)であり、この固有関数は 

となる。�̂�± = (𝑛 ± ∆𝑛/2) + 𝑖 (𝑘 ± ∆𝑘/2), ∆�̂� = �̂�+ − �̂�− = ∆𝑛 + 𝑖∆𝑘であるから、

の固有値�̂�±
2 = 휀𝑥𝑥(𝑀) ± 𝑖휀𝑥𝑦(𝑀)と比較して 

 𝑲× 𝑬 = 𝜔𝜇0𝑯 (2-20) 

 𝑲 ×𝑯 = −𝜔휀̃휀0 𝑬 (2-21) 

 

𝑲 ×𝑯 = 𝑲×
1

𝜔𝜇0
(𝑲 × 𝑬) =

1

𝜔𝜇0
 𝑲 × 𝑲 × 𝑬 

→ 𝑲×𝑲 × 𝑬 = −𝜔2휀̃휀0𝜇0 𝑬 = −휀̃  (
𝜔

𝒄
)
2

𝑬    (∵ 휀0𝜇0 =
1

𝒄𝟐
) 

(2-22) 

 (𝑬 ∙ 𝑲)𝑲 − |𝑲|2𝑬+ (𝜔/𝒄)2휀̃𝑬 = 0 (2-23) 

 (𝑬 ∙ 𝑲)𝑲 − |𝑲|2𝑬+ (𝜔/𝒄)2휀̃𝑬 = 0 (2-24) 

 [

�̂�2−휀𝑥𝑥(𝑀) −휀𝑥𝑦(𝑀) 0

휀𝑥𝑦(𝑀) �̂�2−휀𝑥𝑥(𝑀) 0

0 0 −휀𝑧𝑧(𝑀)

] [

𝐸𝑥
𝐸𝑦
𝐸𝑧

] = 0 (2-25) 

 𝑬 =
𝑬0

√2
(𝒊 ± 𝑖𝒋)𝑒−𝑖𝜔(𝑡−

�̂�±
𝑐
𝑧)

 (2-26) 
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となる。金属を対象とした場合には、伝導率𝜎𝑖𝑗で(2-27) 式を捉える必要がある。

そこで、上式と同様に Kramers-Kronig の関係휀𝑖𝑗 = 𝛿𝑖𝑗 + 𝑖 𝜎𝑖𝑗 𝜔⁄ 휀0を用いて伝

導率𝜎𝑖𝑗に変換し、導出すると 

となる。よって、 

が得られる。ここに 𝒊, 𝒋 は x, y 方向の単位ベクトルである。𝐸+, 𝐸−はそれぞれ

右円偏光, 左円偏光に対応する。すなわち誘電率テンソル휀̃(𝑴)をもった媒質中

を M と平行に伝搬する波の固有状態は右回りまたは左回りの円偏光であること

が示された。ここでもし、誘電率テンソルの非対角成分휀𝑥𝑦(𝑀)がなければ固有値

�̂�±
2は휀𝑥𝑥(𝑀)となり、円偏光は固有状態ではなく、旋光性や円二色性は生じない。

つまり、휀𝑥𝑦(𝑀)の非対角成分に由来した磁気情報を旋光角および楕円率から計

測する。 

すなわち z 軸のまわりに𝜃 = −𝜔 �̂�+𝑧 2𝑐⁄ だけ回転することを意味する。よって直

交座標系に変換して比較すると 

 

휀𝑥𝑥
′ = 𝑛2 − 𝑘2

휀𝑥𝑥
′′ = 2𝑛𝑘

휀𝑥𝑦
′ = 𝑛𝛥𝑘 + 𝑘𝛥𝑛

휀𝑥𝑦
′′ = 𝑘𝛥𝑘 − 𝑛𝛥𝑛}

 
 

 
 

 (2-27) 

 

𝜎𝑥𝑥
′ = 2𝜔휀0𝑛𝑘

𝜎𝑥𝑥
′′ = −𝜔휀0(𝑛

2 − 𝑘2 − 1)

𝜎𝑥𝑦
′ = 𝜔휀0(𝑘𝛥𝑘 − 𝑛𝛥𝑛)

𝜎𝑥𝑦
′′ = −𝜔휀0(𝑛𝛥𝑘 + 𝑘𝛥𝑛)}

 
 

 
 

 (2-28) 

 ∆𝑛 =
𝑘휀𝑥𝑦

′ − 𝑛휀𝑥𝑦
′′

𝑛2 + 𝑘2
= −

1

𝜔휀0

𝑛𝜎𝑥𝑦
′ + 𝑘𝜎𝑥𝑦

′′

𝑛2 + 𝑘2
 (2-29) 

 ∆𝑘 =
𝑛휀𝑥𝑦

′ + 𝑘휀𝑥𝑦
′′

𝑛2 + 𝑘2
=

1

𝜔휀0

𝑘𝜎𝑥𝑦
′ −ｎ𝜎𝑥𝑦

′′

𝑛2 + 𝑘2
 (2-30) 

 𝑬𝑜𝑢𝑡 =
𝑬0

√2
𝑒−𝑖𝜔(𝑡−

�̂�±
𝑐
𝑧) {𝑒𝑖𝜔

�̂�+
𝑐
𝑧𝒓 + 𝑒𝑖𝜔

�̂�−
𝑐
𝑧𝒍} (2-31) 
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と表せる。また、光の吸収係数 α =  2𝜔𝜅 𝑐⁄ の差 (磁気円二色性 )は∆α =

 2𝜔𝛥𝜅 𝑐 = −4𝜂𝐹/𝑧𝑎⁄ である。以上より磁気光学効果の旋光性、円二色性は誘電率、 

伝導率の非対角項の複素成分により表すことができる。 

同様に垂直入射の極 Kerr 効果においても下記のようにして導出できる。 

金属における伝導率𝜎は、伝導電子を粒子の散乱を含む運動方程式として扱い、

Ohm の法則の形で𝜎 =
𝑗

𝐸
=

𝑒2𝑛𝜏

𝑚
として Drude model[49][50]により説明が試みられ

た。そして本式は Pauri の排他律を満たすためにバンド計算にもとづいて、 

と粒子流密度𝑗 から表現される。関数𝑓は Fermi 気体[51]・Fermi 液体[52]において

用いられる Fermi 分布関数であり、𝑓が𝑘 = 0のまわりに反転対称性をもち、積

分が第一 Brillouin Zone 全体で行われるとすると 

であり、金属の電気伝導度𝜎 は𝑘空間の Fermi 面近傍の状態密度(Density of 

 𝜃F = −
𝜔

2𝑐

𝑘휀𝑥𝑦
′ − 𝑛휀𝑥𝑦

′′

𝑛2 + 𝑘2
𝑧 =

1

2𝑐휀0

𝑛𝜎𝑥𝑦
′ + 𝑘𝜎𝑥𝑦

′′

𝑛2 + 𝑘2
𝑧 (2-32) 

 𝜂F = −
𝜔

2𝑐

𝑛휀𝑥𝑦
′ + 𝑘휀𝑥𝑦

′′

𝑛2 + 𝑘2
𝑧 = −

1

2𝑐휀0

𝑘𝜎𝑥𝑦
′ − 𝑛𝜎𝑥𝑦

′′

𝑛2 + 𝑘2
𝑧 (2-33) 

 

𝜃K = 𝑛0
𝑛(𝑛0

2 − 𝑛2 + 3𝜅2)휀𝑥𝑦
′ + 𝑘(𝑛0

2 − 3𝑛2 + 𝑘2)휀𝑥𝑦
′′

{(𝑛0
2 − 𝑛2 − 𝑘2)2 + 4𝑛0

2𝑘2)}(𝑛2 + 𝑘2)
 

= 𝑛0
휀0
𝜔

𝑘(𝑛0
2 − 3𝑛2 + 𝑘2)𝜎𝑥𝑦

′ − 𝑛(𝑛0
2 − 𝑛2 + 3𝑘2)𝜎𝑥𝑦

′′

{(𝑛0
2 − 𝑛2 − 𝑘2)2 + 4𝑛0

2𝑘2)}(𝑛2 + 𝑘2)
 

(2-34) 

 

𝜂K = 𝑛0
−𝜅(𝑛0

2 − 3𝑛2 + 𝜅2)휀𝑥𝑦
′ + 𝑛(𝑛0

2 − 𝑛2 + 3𝜅2)휀𝑥𝑦
′′

{(𝑛0
2 − 𝑛2 − 𝜅2)2 + 4𝑛0

2𝜅2)}(𝑛2 + 𝜅2)
 

= 𝑛0
휀0
𝜔

𝑛(𝑛0
2 − 𝑛2 + 3𝑘2)𝜎𝑥𝑦

′ − 𝑘(𝑛0
2 − 3𝑛2 + 𝑘2)𝜎𝑥𝑦

′′

{(𝑛0
2 − 𝑛2 − 𝑘2)2 + 4𝑛0

2𝑘2)}(𝑛2 + 𝑘2)
 

(2-35) 

 𝜎 =
𝑗

𝐸
= −

𝑒2

8𝜋3ℏ
∫𝝉(𝒌)𝒗(𝒌)

𝜕𝑓

𝜕𝒌
𝑑𝒌 (2-36) 

 
𝜕𝑓

𝜕𝑘
=
𝜕𝑓

𝜕𝐸
 ℏ𝑣 ≈ −𝛿(𝐸 − 𝐸𝐹) (2-37) 

 𝑑𝒌 = 𝑑𝑓𝐸𝑑𝑘⊥ = 𝑑𝑓𝐸
𝑑𝐸

ℏ𝑣(𝒌)
  (2-38) 
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State：DOS)とその Fermi 分布関数により Fermi 面𝐸Fに関する表面積分で表さ

れることになり、微視的には電子速度𝑣(𝐸F)と緩和時間𝜏(𝐸F)としてフェルミ面に

おける成分だけが現れる。 

電子状態がバンドで記述できる系については、久保公式[53]にもとづいて誘電

率テンソルの成分を求める式は Wang, Callaway により導出された[54]。Wang

とCallawayはNiのバンドをもとにスピン軌道相互作用とフェルミ面と optical 

conductivity について論じている。[001] にスピンが向いている系を仮定すると、

𝐻SOI = (ℎ 4𝑚2𝑐2⁄ )𝛔 × 𝛁V(𝑟), となる。𝛑 = 𝐩 + (ℎ 4𝑚𝑐2⁄ )𝛔 × 𝛁V(𝑟) は kinetic 運

動量演算子であり、𝐩 は canonical 運動量演算子𝛔 × 𝛁V(𝑟)であり、スピン軌道

相互作用の寄与である。また、現象論的に緩和時定数が一定の場合、久保公式が

適用できる。ここに伝導率の複素成分を示す。 

𝜔𝑛𝑙はバンド n と l の差分(𝜔𝑛𝑙 = ℏ
−1
[𝐸𝑛(𝒌) − 𝐸𝑙(𝒌)])、𝑚∗は光学的有効質量であ

る。𝜋𝑙𝑛
𝛼 = ⟨𝑙|𝝅𝛼|𝑛⟩。𝑖𝑁𝑒2 (𝜔 + 𝑖/𝜏)⁄ (1 𝑚∗⁄ )𝛼𝛽は有効質量の異方性による項なの

で以降無視する。さらに𝜏 → ∞にすると非対角成分の虚数成分は 

 

𝜎𝛼𝛽(𝜔) =
𝑖𝑁𝑒2

(𝜔 + 𝑖/𝜏)
(
1

𝑚∗
)
𝛼𝛽

−
2𝑖𝑒2

ℎ𝑚2
∑∑{

(𝜔 + 𝑖/𝜏)

𝜔𝑛𝑙
𝑹𝒆(𝜋𝑙𝑛

𝛼 𝜋𝑛𝑙
𝛽
)

𝑛𝑘𝑙𝑘

+ 𝑰𝒎(𝜋𝑙𝑛
𝛼 𝜋𝑛𝑙

𝛽
)}

1

𝜔𝑛𝑙2 − (𝜔 + 𝑖/𝜏)2
 

(2-39) 

 

𝜎𝛼𝛼(𝜔) =
𝑖𝑁𝑒2

(𝜔 + 𝑖/𝜏)
(
1

𝑚∗
)
𝛼𝛼

−
2𝑖𝑒2

ℎ𝑚2
(𝜔 + 𝑖/𝜏)∑∑

|𝜋𝑙𝑛
𝛼 |2

𝜔𝑛𝑙

1

𝜔𝑛𝑙2 − (𝜔 + 𝑖/𝜏)2
𝑛𝑘𝑙𝑘

 

(2-40) 

 

𝜎𝛼𝛽
′′ (𝜔) = 𝐼𝑚(𝜎𝛼𝛽) 

= −
𝜋𝑒2

2ℏ𝜔𝑚2
∑∑{

(𝜔 + 𝑖/𝜏)

𝜔𝑛𝑙
𝜋𝑙𝑛
+ 2 − 𝜋𝑛𝑙

− 2}
1

𝜔𝑛𝑙2 − (𝜔 + 𝑖/𝜏)2
𝑛𝑘𝑙𝑘

 
(2-41) 
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となる。したがって、バンド間遷移を考慮する対象材料では前述のように励起

エネルギーに対応する𝜔 により計測される対象系が決定される。 

このように光学・磁気光学の観点から励起・計測に用いる選択波長は極めて重

要である。本研究で対象とする Gd-FeCo における Fermi 面近傍のスピン偏極

は Ni と同じ遷移金属 Fe, Co の 3d 軌道が支配的であり[55]、希土類の副格子磁

化の起源は Fermi 面から 4~5 eV 以上と深い 4f 軌道が主となる[12][13][30][56]。す

なわち GdFeCo では可視光域の波長を用いて遷移金属(TM)系の副格子磁化

(𝑀TM)特性を、紫外域の波長を用いて希土類元素(RE)系の副格子磁化特性(𝑀RE)

を計測することが出来る[47]。磁気光学効果の応答は計算により Cu や Al などの

単純な金属においては遮蔽効果により電子相関を無視し、バンド計算により電

子状態を予測し、伝導率の算出が容易である。しかし遷移金属 Fe, Co と希土類

Gd は共に電子相関が強い元素である。実際 Fermi 面近傍の RE-TM 系の電子状

態は合金比により大きく変化する[12][13][46][47]。そのため、一次近似的バンド計算

による Fermi 面近傍の具体的状態を明らかにすることは極めて難しく、それら

のアモルファス磁性合金である本試料の計算検討は更に難解になる。すなわち、

実験事実にもとづく検討が必要かつ極めて重要である。 

実際、磁気光学効果の回転角(Faraday 回転角：𝜃F , Kerr 回転角：𝜃K)を光-電

気計測する場合、現在偏光子とフォトダイオードを組み合わせて用いるのが簡

便かつ一般的手法である。本方法を用いた計測システムを図 2-4 に示す。試料を

透過もしくは反射した Probe 光の∆𝜃Fもしくは∆𝜃Kによる偏光面の変化を，

Wollaston Prism にて偏光面の直交する成分に分離し，差動検出ディテクタにて

検出する方法がその一つであり、差動検出法という。入射光の偏光方向を x 軸

としたとき透過光もしくは反射光の振幅変化率の x 成分を𝑟𝑥 = |𝑟𝑥|(𝑐𝑜𝑠∅𝑥 +

𝑖𝑠𝑖𝑛∅𝑥)、y 成分を𝑟𝑦 = |𝑟𝑦|(𝑐𝑜𝑠∅𝑦 + 𝑖𝑠𝑖𝑛∅𝑦)とする。ここで、45°の差動検出法を
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考える。1 つの検出器の出力は|𝑟𝑥𝑐𝑜𝑠
𝜋
4⁄ + 𝑟𝑦𝑠𝑖𝑛

𝜋
4⁄ |2 に比例し、もう 1 つの検

出器の出力は|−𝑟𝑥𝑠𝑖𝑛
𝜋
4⁄ + 𝑟𝑦𝑐𝑜𝑠

𝜋
4⁄ |2に比例する。このため、2 つの検出器の出

力の和𝛴𝑠𝑖𝑔は
1
2⁄ (𝐼 + 2|𝑟𝑥||𝑟𝑦| 𝑐𝑜𝑠∅) +

1
2⁄ (𝐼 − 2|𝑟𝑥||𝑟𝑦| 𝑐𝑜𝑠∅) = 𝐼に比例し、検出

器 の 出 力 の 差 ∆𝑠𝑖𝑔 は 1
2⁄ (𝐼 + 2|𝑟𝑥||𝑟𝑦| 𝑐𝑜𝑠∅) −

1
2⁄ (𝐼 − 2|𝑟𝑥||𝑟𝑦| 𝑐𝑜𝑠∅) =

2|𝑟𝑥||𝑟𝑦| 𝑐𝑜𝑠∅ = 2𝐼𝜃となる。ここに𝐼 は透過光や反射光の光強度である。これに

より回転角は𝜃 = ∆𝑠𝑖𝑔 / 2𝛴𝑠𝑖𝑔 によって検出できる。 

 

 

 

 

図 2-4 磁気光学効果の差動検出計測システム 
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2-5 All-Optical Pump Probe 法による時間分解磁気光学応答計測 

本節では、sub-ps ~ 100 ps 程度の磁化の時間変化を時間分解計測するために

超短パルス光を用いた磁気光学効果にもとづく All-Optical Pump Probe 法につ

いて述べる。光を用いた時間分解計測は一定の時間間隔で発光するパルス光を

照射し、その反射光や透過光を検出することで計測するストロボスコープが一

般的である。その時間分解能は観測用の照射光(Probe 光) のパルス幅やパルス

間隔に依存する。本研究では sub-ps ~ 100 ps の時間変化する電子・磁化の応答

を対象としており、Probe 光源にフェムト秒パルスレーザーを用いた。本研究で

用いたフェムト秒パルスレーザーのパルス幅は 90 fs 程度で 1 kHz の間隔で発

光するが、再現性の良い 1 kHz 未満の周期的現象に対しては、光路の長短を変

えることで試料到達間隔幅を距離変化幅と光速の逆数の積で、fs オーダーとさ

らに高分解に計測可能である。 

本研究では Probe 光だけでなく Pump 光にも超短パルス光を用いた All-

Optical Pump Probe 法による計測を行った。これは、第一に AOS が sub-ps 程

度のパルス幅を持つフェムト秒パルスレーザー光源によるパルス光により誘起

されること、第二に本研究では光吸収後の sub-ps ~ 100 ps 程度のエネルギー散

逸過程に着目しており、それよりも充分に短い時間に電子系に対し摂動的に急

峻な変化を与える必要があったためである。All-Optical Pump Probe 法によっ

て計測される透過率、反射率や偏光特性の変化は、光励起によって生じる電子や

原子の状態変化を反映したものである。スペクトル形状や強度の時間発展から、

電子間相互作用、電子-格子相互作用の非平衡過程を経て起こるさまざまな時間

依存性を観測できる。 

たとえば、この All-Optical Pump Probe 法を用いて sub-ps 程度で光化学反

応の経路を明らかにされている[57]-[59]。化学反応は分子内の電子による原子と原
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子の化学結合の切断や再結合によって起きるため、基本的に原子の移動を除き

分子という小さな系の単位でほとんどの相互作用が閉じている。 

対して多数の電子と原子から構成されている固体は、原子の移動は小さいも

のの、電子・スピン・格子などの各系内・各系間に働く相互作用が物質全体で結

合した大きな系を持つ[60]-[63]。そのため、これら重畳して結合している各系の相

互作用を実時間計測で分解し、その非局所な非平衡散逸過程を検討することが

重要となる。金属においても光吸収後の熱散逸過程は熱拡散方程式に従う。ただ

し、ps 以下の光照射においては電子系の励起と格子系の励起が乖離し、局所的

に異なる温度、すなわち電子温度と格子温度の二温度で非平衡に散逸するとい

うモデル [60]-[62] で説明される。 

本研究の All-Optical Pump Probe 法によって計測される透過率、反射率や偏

光特性の変化は、前述の通り光励起によって生じる電子や原子の状態変化を反

映したものであり、全透過光や反射光に比例する光強度𝐼は、物質の誘電率また

は伝導率の時間発展に対応し、電子温度の変化としてあらわされる電子系の応

答を示す。 

磁気光学効果においても同様で、磁化による旋光角を反映する検出器の出力

の差∆𝑠𝑖𝑔は、磁化の時間発展応答を示す[30][63][64]。磁気・光学効果にもとづく差

分検出法によるスペクトル形状の変化やその時間発展から電子の非平衡分布や、

励起状態における磁化の時間分解応答には、大きく分けて 2 種類ある。角運動

量保存則にもとづく sub-ns~数 10 ps のオーダーの磁化歳差運動[65]-[67]と、その

歳差運動限界(FMR：数 GHz~数 10G Hz オーダー)よりも十分小さい数 ps オー

ダーでの超短時間減磁である[63][68]。本時間領域を計測するためには ps よりも

短いパルスが必要となる[60][64][68]。 

そこで我々はパルス幅約 90 fs(半値全幅)のモード同期式 Ti: Sapphire(Ti 
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doped Al2O3)パルスレーザーをシステムの光源に用いた。本システムでは Pump

光と Probe 光の試料表面への到達遅延時間を光路差の機械制御により変えるこ

とで、遅延時間ごとの磁気光学応答を Probe 光により繰り返し計測する。 

今回用いた All-Optical Pump Probe 計測システム[64]を図 2-5 に示す。 

 

 

Spectra Physics 社製 Mai-Tai フェムト秒モード同期式 Ti: Sapphire パルス

レーザーを種光とし、同じく Spectra Physics 社製の Spitfire Pro 光再生増幅器

を光源として用いた。モード同期式ではレーザー共振器中にて、光軸方向(光の

伝搬方向)に対して多数の電磁波モード(縦モード)の電場𝐸𝑛(𝑡) = E0exp(𝑖(𝜔 +

𝑛𝑐π 𝐿⁄ )𝑡 (𝑛は正の整数)を足し合わせることで、光強度が急峻になり(𝐼 = 𝐸𝐸∗ =

𝐸0
2{𝑠𝑖𝑛2(𝑁𝜋𝑐𝑡/2𝐿) /(𝜋𝑐𝑡/2𝐿)})超短パルスを生成可能である。L は共振器長であ

る。光源の中心波長は 800 nm (半値全幅 約 14.5 nm の Gaussian 分布： (Ocean 

図 2-5 All-Optical Pump Probe 法による時間分解磁気光学応答計測シ

ステム 
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Optics 社製 USB2000)により確認), パルス幅は 90fs(半値全幅, 自己相関機

(Newport 社製 PSCOUT LR ) によりA(𝜏) = ∫ 𝐼(𝑡)𝐼(𝑡 − 𝜏)𝑑𝑡
𝜏

−∞
 = 128 fsから確

認)、繰り返し周波数は歳差運動周波数や熱緩和時定数より充分長い 1kHz (1ms)

である。出射後のパルス光はビームスプリッタにより Pump 光路と Probe 光路

に分離する。分離後の Pump 光路に Newport 社製 M-ILS250PP 直進ステージ

上にリトロリレクターを設置し光学時間遅延用光路を設置した。光学遅延の最

小制御分解能 0.5m×2(往復)/c により、最小時間分解能約 3.3 fs で Pump 光と

Probe 光の測定試料表面への到達遅延時間を制御可能である。Probe 光にはフェ

ムト秒パルス光源においても位相整合により十分に第二次高調波発生(Second 

Harmonic Generation: SHG)可能な負の一軸性結晶-BaBO(BBO 結晶)を用い

て中心波長 400nm に変換する[69][70]。 

上述のように、本計測システムは Probe 光のスポット領域内の磁化に対応し

た信号を磁気光学 Kerr 効果・Faraday 効果により測定するシステムである。そ

のため、Probe 光のスポット内において複数のモードの歳差運動が生じている

場合には，各位置における Probe 光のスポット内強度分布と磁化状態からなる

信号を積算した信号となる。光源のパルスレーザーは TEM00モードであり、十

分な強度範囲において空間的時間的に Gaussian 分布として取り扱える。そのた

め，Probe 光により測定するスポット範囲の磁化状態を揃え一様なモードでの

歳差運動に起因した信号を測定するためには、Probe 光に対し Pump 光のスポ

ットサイズを十分大きく取り、Probe 光の強度勾配が小さい範囲での測定を行

う必要がある。 

本研究の検討で用いた計測システムは、Wollaston Prism によって P 偏光と S 偏

光に分離させ、フォトダイオードによる差動ダイオード検出を行った。これによ

り磁気光学効果∆𝜃(𝑡)の時間分解計測が可能になる。2 つのフォトダイオードへ
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の入射光強度が概ね均衡しているとき、差動検出した信号出力は、反射光もしく

は透過光の強度を I とすると2𝐼√𝜃2 + 𝜂2 に比例する。また、2 つのフォトダイ

オード信号の和は反射光もしくは透過光の強度 I に比例する。この時時間変化

に対する強度変化𝐼(𝑡) 𝐼0⁄ (透過率変化率、反射率変化率)は誘電率の対角項の変化

を意味し、波長に対応する電子の吸収散逸過渡応答と対応する。特に局在した電

子系では温度差分スペクトルと極めてよく一致する。 

この差動検出ディテクタによる検出信号に対し Stanford Research 社製

SR250 ゲート式積分器を用い、レーザーパルスに対応したゲート範囲の差動信

号を次のパルス光が入射されるまで出力しつづけることで、パルス光入射によ

る応答の間のノイズを除去し S / N の向上を図っている。Pump 光はオプティカ

ルチョッパーを用いて繰り返し周波数 500 Hz に変調し、Probe 光は光源の繰り

返し周波数 1 kHz のまま試料へ照射することで、Probe 光の偏光面回転に対応

する差動検出信号の 500 Hz 周期で現れる Pump 光照射の有無による差をロッ

クインアンプにより感度高く検出することが可能となる。この計測により、磁気

光学 Kerr・Faraday 回転角の検出分解能 1 mdeg. 以下、反射率・透過率変化率

の検出分解能 0.03 % 以下の計測を可能としている。 

 

2-6 磁気光学観察撮像と磁区パターン形状特徴の評価法 

本節では、AOS の誘起とその形成磁区の観察・評価方法について述べる。前

章の通り充分なエネルギー密度を有した超短パルス光を RE-TM フェリ磁性薄

膜に照射することで外部磁場を印加せずに反転磁区を形成可能である。一様に

磁化した後に形成した磁区を磁気光学効果によりイメージングし、その反転磁

区の大きさを見積もることで照射エネルギーに対するAOSの誘起について検討

を行う。本研究では、用いた(2-5)節の All-Optical Pump Probe 法では Pump 光
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照射による一つの励起現象に対し、Probe 光による一回の測定を行い、その照射

時間間隔を変え繰り返し計測を行うことで全体の時間分解計測を行う。そこで

各測定における磁化状態の初期化を目的として磁場を印加しており、通常磁場

を印加せずに AOS の磁化反転プロセスの時分解計測を行うことは困難である。

対して、外部から磁場を印加せずに単パルス照射により AOS を誘起し、その磁

区パターンを観察することで磁場駆動により磁化がうけるトルクを減ずること

ができ、各励起光量ごとに観察することで AOS に関わる光エネルギーとその後

のエネルギー散逸過程を検討することができる。ただし、観察評価方法は励起条

件と最終的な磁区パターンの観察のみで行うため、時間発展する過程を検討す

るためには必要に応じて(2-5) 節の All-Optical Pump Probe 法との併用で本過

程を検討する必要がある。AOS の励起および磁区パターン形状評価のために構

築した計測システムを図 2-6 に示す。 

 

 

 

図 2-6 全光型磁化反転(AOS)励起・形成磁区評価システム 
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 励起には All-Optical Pump Probe 法で用いた光源と同様 Spectra Physics 社

製 Mai-Tai, Spitfire Pro を用いた。光源から出射した単一のパルス光を十分な

強度で試料に照射すると全光型磁化反転が誘起される。これにより形成された

反転磁区を、直交偏光子法(Cross Nicol 法)を用いた偏光顕微観察で行う。本検

討では、観察光源にハロゲンランプを、単眼検出器として THORLAB 製 CCD

カメラ DCC1240M を用いた。直交偏光子法は最も単純な磁気旋光角の測定方

法で、偏光子角𝜃Pと検光子角𝜃A、磁性試料もしくは磁界印加による旋光角𝜃𝑀で

表される単眼検出器の出力強度𝐼 = 𝐼0𝑐𝑜𝑠
2(𝜃M + 𝜃P − 𝜃A)の直交条件𝐼 = 0からの

ずれにより検出する。試料を透過するときには、前述した磁気光学 Faraday 効

果により、試料磁化状態に対応して偏光角の回転が誘起される。本研究に用いた

試料は垂直磁化した GdFeCo フェリ磁性体であるため、膜面上向きの磁化と下

向きの磁化により、偏光方向がそれぞれ変化した光となって試料を通過するこ

ととなる。その後検光子により、再度直線偏光となるが、下向き磁化となってい

る領域を透過した光と上向き磁化となっている領域を透過してきた磁化では偏

光方向が異なるため、結果 CCD カメラ受光面では光量に差異ができ、この差異

を色の濃淡として検出する。本システムの特徴としては、超短パルス光照射部と

磁区構造観察部が独立している点であり、このため磁化現象の誘起と磁化構造

観察を同時に行うことが可能である。 

 この計測系において GdFeCo 薄膜上に観察できる光励起により形成される磁

区は主に 2 種類ある。一つは AOS による完全反転磁区であり、もう一つは熱磁

気的なプロセスを経て誘起される磁区である。これを熱磁気的核磁区形成

Thermo-Magnetic Nucleation: TMN) と呼ぶ。図 2-7 に示すように高強度の超

短パルス光を単パルス照射した際、初期磁化に対し反転した磁区と多磁区が形

成される。 
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前者は再度照射した際、ふたたび反転する AOS の磁区である。後者は常に多

磁区を形成し、保磁力よりも低い磁場を印加した際も AOS と異なり磁場印加方

向に一様に磁化する TMN による形成磁区である。いずれの磁区も再度保磁力

以上の磁場を印加すると、その磁場方向に一様に磁化する。TMN は AOS 同様

具体的な検証は未知な点もあるが、基本的には熱磁気的磁区形成過程によって

説明可能であると考えられる。これは、TMN が Gaussian レーザー強度分布の

高強度領域で誘起され、同じく RE-TM 系アモルファス合金磁性薄膜で ns 程度

のパルスレーザーで多磁区を形成する熱磁気記録の知見[71]-[73]と良い類似を見

るためである。元来 RE-TM フェリ磁性薄膜に対する記録方式としてレーザー

加熱と磁場印加により磁区を形成しており、この磁区形成過程の計算機検討に

おいても数 10 ns の時間領域において多磁区形成を経て磁気記録を行っている

ことが確認できる[72][73]。また、フェロ磁性体においてもフェムト秒レーザーパ

ルスの照射のみにより多磁区形成が誘起されることが確認されている[74][75]。こ

れらの磁区形成過程では熱的に励起される過程での磁区の核形成確率が重要と

なっており、TMN がこの熱磁気的な核形成に起源をもつ磁区形成であると示唆

される。 

図 2-7 各印加磁場下の高強度な超短パルス光単一照射による形成磁区

観察の例 
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フェリ磁性体の熱磁気的な磁区形成における磁区安定性については、安定磁

区について一軸磁気異方性 Ku と交換係数 A から成立する磁壁エネルギー𝜎𝑊を

用いて評価され、特に形成可能な最小磁区半径 (臨界半径)𝑅𝑐 = 𝜎𝑊 (2𝑀𝐻𝑐)⁄  で、

1 µm 程度である[45][76][77]。 また、レーザー加熱を用いた熱磁気記録における磁

壁移動は、磁性膜厚𝑧、外部バイアス磁場𝐻𝑎で表記される4𝜋𝑅𝑧𝐻𝑎|𝑀(𝑅)|により

表現される[77]。本研究での対象試料の磁化𝑀は極めて小さく、特に磁化補償点で

は 0 となる。ただし、光照射を伴った磁区形成においてそのエネルギー緩和に

伴い形成磁区が周囲の正味の磁化 Mnet の形成する磁界により変形することが既

に同様な試料において検討されている[78]。この光照射後の熱緩和過程では概ね

励起から約 1 ~ 2 ns 程度比較的大きな熱勾配を生じ、約 10 ns 経過後ほぼ励起前

の状態に回復するものと考えられる [64][79][80]。同マグネトロンスパッタ装置で

作製した 20 nm 厚の GdFeCo 薄膜に、より高強度 (12 mJ / cm2) にて励起した場

合の Xray-Magnetic Circular Dichroism の Photoemission Electron Microscope 観察

(XMCD-PEEM)による超短パルス光入射後の偏光顕微時分解撮像結果において

も確認できる[80]。しかし、この熱緩和過程に従属する磁壁移動は等速度 vwall と

して磁化補償点近傍で観察される最高速度約 200 m/s [76][81]で、10 ns 間移動した

と仮定しても 2 µm 程度となり、数十~数百 µm の磁区を観察する本観察での寄

与は想定される最大値としても 10 % 未満である。 

 

2-7 本章のまとめ 

本章では電子軌道・磁気的に複雑な混合した系を持つ希土類(RE)－遷移金属

(TM)フェリ磁性アモルファス合金薄膜の基礎的な磁気的起源と Magnetron 

Sputtering による薄膜試料作製 (2-2)について述べ、本論で実施した (2-3) 

Vibrating Sample Magnetometer による磁化と保磁力の評価、(2-4) 磁気光学
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効果による副格子磁化特性評価による副格子磁化計測について記した。また、(2-

4) の手法を用いて構築した(2-5)All-Optical Pump Probe 法による時間分解磁

気・光学応答計測と(2-6) 磁気光学観察撮像と磁区パターン形状特徴の評価法、

そして磁区形成過程の検討について述べた。これら試料作製と計測・評価法は本

論文での検討を実験的に進める上で、充分に満たす精度を有している。 
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3-1 フェリ磁性体の副格子磁化構造と磁化反転原理現象  

 本章では AOS が従来の磁場駆動型の磁化反転と異なる反転原理を起源に持つ

ことを示すために、希土類(RE)-遷移金属(TM)フェリ磁性体の磁気特性が大きく

変わる磁化補償点近傍において、全光型磁化反転(AOS) が組成・温度に対して

どの様な依存性を持つか検討する。 

 AOS は元素識別時間分解 Pump Probe 計測により ps 程度で反転が計測、確

認[1]され、以下のことが明らかにされている。① ~ps の時間領域で各副格子磁

化が異なる時定数で反転していき[1]、② この反転過程が副格子磁化間での角運

動量遷移により生じうるモデルで説明可能であることが理論検討により示唆さ

れた[2]。③ また、~ps の時間領域で空間的にも副格子間の角運動量遷移が生じ

ていることが元素識別時分解磁気散乱計測により明らかにされている[3]。ただし、

①, ③はいずれも時間分解計測のために、磁化の初期化を目的とした外部磁場印

加の下で検討されており、正味の磁化𝑴 を有することによる“自己減磁界”“漏

洩磁界”そして“外部磁場”などの実効磁場𝑯eff の寄与を介して AOS が誘起さ

れる磁場駆動型磁化反転原理による可能性を残している。 

 従来磁化反転では正味の磁化𝑴が印加磁場𝑯𝐞𝐱𝐭の形成するポテンシャル 

(−𝜇0 ∫𝑴 ∙ 𝑯𝐞𝐱𝐭 𝑑𝑽 ) の勾配により駆動される[4]。また、磁場駆動による対象系の

正味の磁化が実効的磁場𝑯𝐞𝐟𝐟 から受ける𝑴×𝑯𝐞𝐟𝐟 のトルクによって歳差運動を

伴いながら反転する。この運動方程式は一般的なダンピングまで含め、下式の様

に Landau-Lifshitz-Gilbert 方程式[5][6]として一般的な磁化の運動方程式として
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表現される。 

 すなわち、この磁場駆動型の磁化反転の誘起を困難にするためには正味の磁

化𝑴や実効磁場𝑯eff もしくはその両方を極めて小さくする必要がある。フェリ磁

性体においては正味の磁化𝑴 が 0 となる状態が二つある。一つは磁化補償点で

あり、もう一つは Curie 点である。たとえば磁化補償点近傍においては (2-1) 節

で記したように𝑴 が 0 を含み大きく変化する。𝑴 が 0 となる磁化補償状態では

反強磁性状態であり、磁場による磁化反転は困難となり、この近傍で磁化反転の

難易は大きく変化する。 

これに対して、AOS は副格子磁化に根差した異なる反転原理を有すると考え

られている[1][2][7]。(2-1) 節で述べたように、磁化補償点近傍では正味の磁化は 0

を含み大きく変わるが、副格子磁化はほぼ変わらずおおむね線形に変化する。し

たがって、AOS は磁化補償点近傍においてもほぼ一様に誘起されると予想され

る。すなわち、磁化補償点近傍において AOS の形成磁区を観察することで、AOS

が主として元素由来の RE, TM の各副格子磁化に由来する新奇な磁化反転であ

るか、従来型の磁場駆動型磁化反転と同様に正味の磁化に由来するかの弁別が

可能となる。 

 

3-2 作製試料群：組成の異なる Gd-FeCo 試料群  

 GdFeCo の正味の磁化 M が 0 になるような磁化補償近傍における検討を行

うため、磁気光学効果増強および熱蓄積抑制のために光磁気ディスクの設計手

法[9]にもとづいて、室温において磁化補償状態を発現する組成比を含む前後の組

成比の Gd-FeCo 試料群を作製した。 既存の報告[8]-[12]から Gdx (FeCo)1-x の組成

比 x を x ≈ 0.2 ~ 0.4 at. % とした場合に磁化補償点が室温近傍、かつ室温にお

 𝑑𝑴

𝑑𝑡
= −γ𝑴×𝑯eff +

𝛼

𝑀
𝑴×

𝑑𝑴

𝑑𝑡
 (3-1) 
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いて垂直磁化となる特性が得られる。このような垂直磁気異方性を有する RE-

TM フェリ磁性体の組成比(合金比)依存性 REx (FeyCo1-y)1-xは、光磁気・磁気バブ

ルメモリの開発を念頭に磁気光学計測と併せて検討されてきた[9][12]。本検討で

は光磁気ディスクの設計に習い、純粋に RE-TM 合金の電子状態を保持したま

ま熱的緩和過程の冷却効率を加速するため SiN 誘電体層を介して比熱の大きな

AlTi 層を挿入し、試料群を設計した。2 章で記したマグネトロンスパッタ法に

より試料群 SiN (60 nm) / Gdx (Fe87.5Co12.5) 100-x (20 nm) / SiN (5 nm) / AlTi (10 nm) / 

glass sub. (x = 22 ~ 26 at. %) を作製した(図 3-1)。 

 

 フェリ磁性合金はその磁化の温度特性に特徴を持つ (図 3-2, 次節(3-3))。また、

磁化補償温度 Tcompは合金の組成比 Gdx (Fe87.5Co12.5) 100-xに対し連続的に変化する。

これは前述の通り RE と TM の副格子磁化が反平行に結合しており、その温度

特性はそれぞれの副格子磁化の温度特性の重ね合わせで現れるためである。RE, 

TM の温度特性はそれぞれ Langevin 関数的に 0K から Curie 温度 Tc に向かって

減じていく。RE-TM 系の磁化は図 3-2 のように副格子磁化の差|𝑀RE(𝑇) −

𝑀TM(𝑇)| で表される。 

図 3-1Gd 組成比 x の異なる Gdx (Fe87.5Co12.5) 100-x試料群 
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Curie 点よりも低温で|𝑀RE(𝑇) − 𝑀TM(𝑇)| = 0 となるところが磁化補償点であ

る。この磁化補償点は、ある試料に対しての温度依存性から導かれる場合は磁

化補償温度 Tcomp と呼ばれ、一定の背景温度における組成比依存性を検討した

場合は磁化補償組成𝑥𝑐𝑜𝑚𝑝と呼ばれる。既存の検討から GdFeCo 薄膜は室温にお

いて𝑥𝑐𝑜𝑚𝑝が𝑥 = 24 ~ 25 at.%の間に存在しているため, 本検討ではその前後の合

金組成比を含む試料を作製した.また磁化補償点近傍には、その近傍で Gilbert

ダンピング定数𝛼が大きく変化するような角運動量補償点|𝑀RE(𝑇)|/𝛾RE(𝑇) −

|𝑀TM(𝑇)|/𝛾TM(𝑇) = 0も存在する[13] [14]。磁気緩和や磁壁速度など動的な要素が

大きく変化し、最終的な形成磁区により差を生むことも予想される。 

 

3-3 磁化補償点近傍における静的磁気特性の評価 

 (3-2)節で作製した試料群の正味の磁化と副格子磁化の磁化特性を評価する。

試料群 SiN (60 nm) / Gdx (Fe87.5Co12.5) 100-x (20 nm) / SiN (5 nm) / AlTi (10 nm) / glass 

sub. (x = 22 ~ 26 at. %) に対し膜面垂直方向の磁場に対する磁化特性, 温度に対す

る残留磁化特性を評価した。図 3-3 (a)は、試料群を 70 kOe で磁化を飽和した後、

残留磁化を無磁場下で 5K/minで昇温しながら量子干渉素子(MPMS3)を用いて計

測した結果である。また、図 3-3 (b)は背景温度と温度変化にともなう磁化の時間 

図 3-2 フェリ磁性合金の磁化の温度特性とモデル 
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図 3-3 SiN (60 nm) / Gdx (Fe87.5Co12.5) 100-x (20 nm) / SiN (5 nm) / AlTi 

(10 nm) / glass sub. (x = 22 ~ 26 )の各組成比に対する (a) 正味の磁化

の背景温度依存性と(b) (黒点) MPMS3 を用いて計測した残留磁化の磁

場依存性から見積もった保磁力 Hc の背景温度依存性と (白点)磁場に

対する Faraday 回転角の依存性から見積もった保磁力 Hc の背景温度
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変化が安定するような平衡温度において磁場を印加し計測した M-H 曲線または

Faraday 回転角F の磁場依存性の計測から保磁力 Hcを見積もった結果である。 

いずれの組成 x においても良好な垂直磁化を発現し、これまでのフェリ磁性

体モデルにより得られる温度に対する正味の磁化 Mnet の磁化曲線と非常によく

一致する。各試料において|𝑀RE(𝑇) − 𝑀TM(𝑇)| = 0 となるような磁化補償点を確

認でき、図 3-3 (b)に示すように正味の磁化 M net を計測する VSM と遷移金属合

金の副格子磁化 MTM を計測する波長 600 nm の光源を用いた MO 計測により観

測される磁化補償点は一致する。そして、VSM により計測される M-H ヒステリ

シス曲線の応答は全温度域において飽和磁化を正に持つのに対して、MO 計測で

は回転角の磁場依存性の曲線が磁化補償点を境に位相が反転している。また、M

の減少に伴い保磁力 Hcも磁化補償点近傍で急峻に増加しており、温度や組成に

依っては同一環境下で 1000 倍も異なることが確認できる。そして、既存の検討

と同様𝑥𝑐𝑜𝑚𝑝 は 24 ~ 25 at. % に存在し、かつ𝑥 = 25 at. % の試料が最も𝑥𝑐𝑜𝑚𝑝 に

近い試料であることが確認できる。 

磁化補償点近傍では保磁力が急峻に増大する。これは M が極めて小さく、印

加磁場から十分な反転トルクが得られず、磁場駆動型の磁化反転誘起が困難と

なることを示す。単一磁区を作るために励起光を照射し磁区を形成する場合、そ

の形成磁区の大きさは磁化補償点近傍で大きく変化する[11][12][15]。磁化補償点近

傍における試料群に対して Gaussian laser を照射した際に、各試料における磁化

の温度特性に従い保磁力 Hcは膜面内でも大きく変化する。その磁区の半径方向

への形状分布は、各組成比・温度に対し連続的に変化する保磁力の温度依存性か

ら、例えば図 3-4 のような傾向を示すと予想される。 
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図 3-4 から室温における磁化補償組成近傍では膜面内方向での保磁力の分布の

形状や大きさが大きく異なる。すなわち、磁場駆動型の磁化反転により磁区形成

を行った場合、いずれの外部磁場においても形成される磁区のサイズは大きく

異なり、磁化補償点近傍かつ磁化補償組成よりも高い Gd 組成比の試料では小さ

な磁区が形成されることを意味する。この性質を利用した記録は補償点記録[16]

と言い、Curie 点記録[17]と合わせ検討され、実用化された。また、この様なレー

ザー加熱による高密度記録は現在でも、Hard Disk Drive の高密度記録方式とし

て、より高い垂直磁気異方性試料に対し熱アシスト磁気記録[18][19]として実用化

されている。 

 

図 3-4 GdFeCo の磁化補償点近傍の保磁力の温度依存性から類推した

各背景温度における Gaussian laser 加熱による保磁力の半径方向分布

の例 
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3-4 磁化補償組成近傍における全光型磁化反転 

 まず、局所的な各元素磁気モーメントがそれぞれ等量となるような一定温度

(室温)において組成比の異なる試料上で AOS を誘起し、それにより形成される

磁区を観察し、その形成面積を評価する。その結果を図 3-5 に示す。図 3-5 (a) は

MPMS3 で計測した各 Gd 組成比 x に対する磁化 M と保磁力 Hc を示している。

本組成比範囲においては x = 24 ~ 25 at. %に磁化補償組成 Ccompが存在する。そ

して、図 3-5 (b)では Gd 組成比 x = 22 ~ 26 at. % (1 at. % 毎) の試料に対し、各強

図 3-5 Gdx (Fe87.5Co12.5)100-x の AOS 形成磁区、物性値の組成依存性 (a) 

各組成 (Gd組成比 x at. %) における保磁力と磁化 (b) 各組成, 照射光

強度に対する AOS 形成磁区 

(a) 

(b) 
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度の照射エネルギーに対し AOS により形成した磁区面積を示す。図 3-5 (b)にお

ける縦軸は照射したパルス光のエネルギーを示しており、横軸は Gd 組成比 x = 

22 ~ 26 at. % (1 at. % 毎) である。そして、円の面積は各エネルギーにおける形

成磁区面積を表している。 

 本結果より、磁化補償組成 Ccomp近傍のいずれの組成比の試料においても同強

度の照射エネルギーに対してほぼ同程度の面積の磁区を形成することが明らか

となった。また、磁化補償点近傍に近づくに従って形成磁区面積がやや大きくな

る傾向がある。これは磁場駆動型の磁化反転で想定される磁化補償点近傍で磁

化反転が困難になることと一致しない。すなわち、AOS 現象は正味の磁化 M net 

に強く依存しない特異な磁化反転現象であることが明瞭に示されたことになる。 

 また、AOS 形成磁区面積がいずれの Gd 組成比に対しても照射光エネルギー

に対し一意に対応して形成磁区面積が増大しているように見えることから、照

射光強度に強い依存性を示していることは明らかである。そこで、既存の検討と

同様に AOS の照射光エネルギー密度に対する検討を行う。照射光の空間分布は

Gaussian であるが、AOS により形成された磁区を照射光強度に対し積層して表

示すると図 3-6 のように Gaussian と非常に類似した分布となる。 

このことから AOS は照射光強度 Wp J/m2 が閾値 Wft  J/m2 を超えた領域内にお

いて反転すると考え、以下の計算を行う。光強度分布を Gaussian と仮定したと

き、その強度分布はレーザースポットに依存し、(3-2) )式のようになる。 

ここで、I(r)は光強度、Ep は単パルスのエネルギー、r はガウシアンのピーク

値位置からの距離、そしてスポット半径 0 は強度が 1 / e2になる半径である。

ここで円形反転磁区内の最小強度を示す反転領域臨界半径におけるエネルギー

密度を Wftと定義する。 

 
I (r) =

2 (dE p/dt)

 
o

2 ∙ exp ( 2r  2/ 
o

2
) 
 (3-2) 
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 単一レーザーパルスにおいてガウシアン強度空間分布、時間方向に矩形波を

仮定し、上式により照射エネルギー密度 Wftを算出する。結果として 0.9 ~ 2.6 µJ

のレーザーパルス光エネルギー照射範囲での Wftの値は、いずれの組成・照射光

エネルギーから換算したエネルギー密度においても 2.5 ~ 4 mJ/cm2の範囲内であ

る。Wft の組成依存性は高エネルギー状態に置いていずれの場合も 3.2 ± 0.4 

mJ/cm2となり、最低エネルギーである Ep = 0.9 µJ ではいずれも Wft = 2.6 mJ/cm2

となった。そして、Ccompを含む x = 22 ~ 26 at. %のいずれの組成においても AOS

磁区領域はほぼエネルギー密度閾値 Wftから導かれる臨界半径で規定できる。こ

れにより AOS が正味の磁化 Mnetに強く依存せず、照射光エネルギー密度および

その閾値 Wftに強く依存していることが明らかとなった。また、Wft = 3.2 ± 0.4 

 
𝑊ft  = ∫ 𝐼 (𝑟𝑐) dt 

         =
2 Ep


o

2
 ∙ exp (2r

o

2
/

o

2
) 

 

(3-3) 

図 3-6 照射光強度に対する形成磁区面積と Gaussian 分布 (x = 24 

at. %) 
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mJ/cm2という値は、同装置により作製された試料群における AOS の励起波長依

存性の検討で算出された値とも一致する[20]。 

磁化補償点近傍に近づく、すなわち Mnet が小さくなるにつれ、やや形成磁区

が大きくなることに関しては、光入射後の試料薄膜内で起こるエネルギー緩和

に伴う磁壁移動4𝜋𝑅𝑧𝐻𝑎|𝑀(𝑅)|[21]を始めとした反転磁区形成後の熱磁気的現象

や組成比にもとづく磁区形成過程の時間的差異[22]によるものと示唆される。た

だし、磁化補償点近傍における全光型磁化反転として統一的に検討するために、

さらに次節にて同一試料上での各平衡温度における同様の検討を行う。 

 

3-5 磁化補償温度近傍における全光型磁化反転 

 前節同様に、より磁化補償状態に近づけることが可能な背景温度制御により、

同一試料内で各副格子磁化がそれぞれ大きく変化する様な磁化補償温度近傍に

おいて AOS を検討する。室温において極めて磁化補償状態に近い試料 x = 24 

at. % とややはなれた x = 22 at. %の試料に対し T = 76.9 K から 350 K の範囲にお

いて同様に AOS を誘起・評価した。図 3-7 (a), (c) は VSM 計測及び、磁気光学

計測により算出した各 Gd 組成比 x at. % に対する保磁力 Hc を示している。本

組成比範囲においては x = 22 at. %の試料では T = 76 K 近傍に、x = 24 at. %の試

料では T = 218 K 近傍に磁化補償組成 Tcompが存在する。そして、図 3-7 (b), (d)

では Gd 組成比 x = 22, 24 at. %の試料に対し、各強度の照射エネルギーに対し

AOS により形成した磁区面積を示す。縦軸は照射したパルス光のエネルギーを

示しており、円の面積は各エネルギーにおける形成磁区面積を表している。 
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図 3-7 Gdx (Fe87.5 Co12.5)100-x (x = 22 at. %)  (x = 24 at. %) の AOS 形成磁区、

磁化特性の温度依存性 (a), (c) 磁化および保磁力 (b), (d) 各照射光強度に

おける AOS 形成磁区面積 

 

 本結果において、磁化補償組成近傍における AOS の形成磁区面積の検討と同

様、磁化補償温度近傍においても AOS によりほぼ一様に磁区を形成できること

が明らかとなった。また、本計測においても磁化補償点近傍に近づくほど形成磁

区面積が増大する傾向が観察された。これは磁化補償組成近傍における AOS の

形成磁区面積の検討した内容と同様である。 

これにより、保磁力が急峻に変化する磁化補償点近傍においても AOS はほぼ

一様に励起されると言える。また、磁場駆動型の磁化反転は照射光エネルギー密
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度 Wp、各温度により変化する試料の有する保磁力 Hc (T) 、周囲の磁化により形

成される反磁界を含めた印加磁場 Hextに強く依存して形成されるのに対し、AOS

では全く異なる反転原理を有し、磁場や正味の磁化に強く依存せず、照射光エネ

ルギー密度に対する閾値現象であることを明らかにした。また、磁場駆動型の磁

化反転が困難となるような磁化補償点近傍においても磁化反転できる AOS は、

補償点記録と同様情報保持の極めて高い情報記録手段であると言える。 

 

3-6 本章のまとめ 

 本章では、希土類(RE)-遷移金属(TM)合金のフェリ磁性体という電子的・磁気

的に複合した系における全光型磁化反転(AOS)の駆動対象となる磁化の弁別を

図るために、試料内の正味の磁化 Mnet が大きく変化するような磁化補償点近傍

の AOS の磁区形成について検討を行った。 

まず、室温において磁化補償点近傍となるような試料群：(SiN (60 nm) / Gdx 

(Fe87.5Co12.5)100 - x (20 nm) / SiN (5 nm) / AlTi (10 nm) / glass sub. (x = 22 ~ 26 

at. % (1 at. % 毎)))を作製し、その静的磁気特性について量子干渉素子を用いた

正味の磁化計測、磁気光学効果を用いた副格子磁化特性評価により確認を行っ

た。次に、各背景温度において同一条件下で各試料群に対し、十分な強度の超短

パルス光を照射し AOS により磁区形成を行い、その形成磁区面積について磁気

光学効果を用いた偏光顕微観察により測定した。磁化補償点近傍においては、熱

磁気記録でも用いられるような磁場駆動による磁区形成は困難となり、形成磁

区面積は急峻に変化するが、AOS により形成される磁区面積は同一の照射光エ

ネルギーに対し、いずれの組成比、温度においてもほぼ同程度の面積で形成され

ることを明らかにした。これにより照射光エネルギー密度、その閾値に強く根ざ

した AOS は、照射光エネルギーに加え、各温度により変化する試料の有する保
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磁力 Hc (T) 、周囲の磁化により形成される反磁界を含めた印加磁場 Hextに強く

依存する磁場駆動型の磁化反転と全く異なる磁化反転原理を有することを実験

的に明らかにした。また、本検討から磁化補償点近傍の試料を用いることで AOS

が高安定に磁化状態の保存が可能な記録手法であることを明らかにした。 
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第 4 章 非断熱的エネルギー散逸過程に着目した全光型磁化反転 

 

 

4-1 超短パルス光照射後の積層薄膜における電子・格子系の過渡応答 

前章で、全光型磁化反転 (AOS) が正味の磁化に依存せず、従来の磁場駆動型

の磁化反転と大きく異なる磁化反転現象であることを示した。本章では角運動

量遷移が行われると考えられる ps 程度の時間までで起きる電子・格子・磁気の

各系間の非断熱的エネルギー散逸に着目し、AOS という特異な反転現象につい

て検討を行う。ここで、GdFeCo 薄膜試料群の内包する主軸の電子系と格子系の

2 つの系を磁気とあわせて各系間の非断熱的エネルギー散逸に注目する。図 4-1

に電子系と格子系の相関を磁気を含めて模式的に示す。特に金属内で光エネル

図 4-1 GdFeCo フェリ磁性体の内包する磁気を含めた電子系・格子系

の相関の模式図 
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ギー授受や伝導を担う「Fermi 準位近傍の伝導電子系 (主として d 電子)」、各副

格子磁化の起源となる「対称性が破れた軌道の電子 (Gd では 4f 電子、Fe, Co は

3d 電子)」、そしてアモルファス材料としての短範囲の原子秩序にもとづく「格

子」に着目して検討を行う。ここに、𝐸F は Fermi 準位を示し、𝑇el は電子温度、

𝑇lt は格子温度でそれぞれの比熱を𝐶el , 𝐶lt とし、 𝐺el−lt は各系間の熱的結合定数

である。 

AOS は ps 程度での副格子磁化間の角運動量遷移により誘起されると考えら

れている[1]。これは軟 X 線を用いた元素識別時分解 XMCD 計測(BESSY II, フ

ェムト秒分解装置 FEMTOSPEX) により sub-ps の時間領域で各副格子磁化が

異なる時定数で減磁しながら反転していく過程が計測により明らかにされた[2]

ことにもとづく。この様な ps 程度での減磁として考えられる磁気光学応答の減

少過程(超短時間減磁)は、既存の検討から数 10 fs のパルス幅を持つパルス光吸

収にともなう sub-ps 程度の電子温度上昇で表される電子系の時間発展応答に追

従して誘起される[3][4]。また、特に金属磁性体においては格子系が電子系とほぼ

平衡化するまでに最低でも数 ps 必要であることが知られている。すなわち、ま

ず電子系の状態分布やそれにもとづく光吸収やエネルギー散逸について検討す

れば、AOS のよりミクロスコピックな普遍的反転モデルを検討できると考えら

れる。しかし、電子系の状態密度・時間応答特性は金属体積や層構成で敏感に変

化し、特に GdFeCo アモルファス合金フェリ磁性薄膜では極めて複雑な状態密

度を有しておりさらに鋭敏に変化する。磁気光学効果や単元素での検討ふまえ

た most-localized Liner Muffin Tin Orbital 法により自己無撞着に求めた RE-

TM (GdFe, GdCo) の非晶質なクラスターモデルにおけるバンド計算[5][6]の計算

も行われているが、この結果においても組成比によって特に Fermi 準位𝐸F 近傍

の状態密度 (Density of State: DOS) が大きく変化することが論じられている。 
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 通常短時間の光吸収を想定した場合、吸収後のエネルギー散逸に関しては単

一の「温度」を想定する。実際、既存の光磁気記録では単一試料温度にもとづく

熱拡散方程式でレーザー照射後のエネルギー散逸過程を扱ってきた[7][8][9]。しか

し、第 3 章の結論から AOS は ps 程度の非平衡なエネルギー散逸過程が重要で

あると考えられている[2]。ps 程度以下のレーザーパルスと金属表面の光学応答

では、過渡的に断熱近似不可能な応答が現れる[10][11]。この超短時間エネルギー

吸収後の誘電率変化にもとづく過渡応答に対し、熱伝導方程式この電子系と格

子系を温度に従って表現するモデルを二温度モデル[12]と呼ぶ。 

ここに、𝑇el は電子温度、𝑇lt は格子温度でそれぞれの比熱を𝐶el , 𝐶lt とし、 

𝐺el−lt は各系間の熱的結合定数である。電子比熱𝐶elは𝐶el = ∫ 𝐸𝐷(𝐸)
𝑑𝑓(𝐸)

𝑑𝑇
𝑑𝐸

∞

0
と

なり Fermi - Dirac 分布関数𝑓(𝐸)にもとづいて、Fermi 準位近傍の状態密度𝐷(𝐸)

に従う。また、格子比熱𝐶ltは原子の短距離的秩序であるアモルファス金属の格子

系は Bose - Einstein 分布関数𝑏(𝜔)にもとづく Debye モデルで説明される。こ

こにℏ𝜔はフォノンのエネルギーで、𝐷′(𝜔)𝑑𝜔は振動スペクトルである。この様

な電子と格子の 2 つの温度にもとづくエネルギー散逸・伝導は、電気・熱伝導の

検討[13][14]で顕わになり、摂動的に電子系に与えられた光エネルギー吸収による

過渡応答でも誘電率・伝導率の変化にもとづく反射率や透過率の sub-ps ~ ps 程

度の時間変化として現れる[10][11][15][16]。さらに強磁性体 Ni に対する磁気光学効

果の時分解計測で明らかになった強磁性共鳴限界を超える超高速応答は、光応

答する磁気秩序にもとづく単一のスピン系として考慮し、二温度モデルからの

拡張として電子・格子・スピンの三系に拡張した下式で表されるような三温度モ

 
𝐶el
𝜕𝑇el
𝜕𝑡

= ∇𝑧(𝜅∇𝑧𝑇el) + 𝐺el−ph(𝑇ph − 𝑇lt) (4-1) 

 
𝐶lt
𝜕𝑇lt
𝜕𝑡

= 𝐺el−lt(𝑇el − 𝑇lt) (4-2) 
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デル[19][20]も提案されている。 

ここに、𝑇sp はスピン温度、でその比熱を𝐶sp とし、 𝐺lt−sp, 𝐺el−sp は各系間の熱

的結合定数である。GdFeCo においても局所的もしくは平均的な系の取扱いに

関して主として三温度モデルにもとづいたAOSに関して実験値から磁化反転過

程の副格子磁化モデル、温度モデル、バンドモデルにもとづく計算機検討が現在

も検討が続けられている [21]-[24]。しかし、磁化𝑀は𝑀 = 𝜇B ∫ {𝐷(𝐸 + 𝜇B𝐻) −
∞

0

𝐷(𝐸 − 𝜇B𝐻)}𝑓(𝐸, 𝑇)𝑑𝐸と Fermi 面近傍の状態密度に強く依存する上、GdFeCo

は 3 つの磁性の起源の異なる強磁性体の合金によるフェリ磁性体であるため、

単純にスピンとして独立に扱うことは難しい。 

そこで本論では、各副格子磁化の超短時間減磁が比較的電子系の応答に追従

して ps 程度で誘起されていること、空間的な元素間の角運動量遷移も ps 程度

で大きく行われていると考えられることから、まず電子系と格子系の二温度モ

デルを基本として ps 程度の非断熱的エネルギー散逸と AOS の磁化反転現象の

特性について検討を行う。具体的には、対象試料が薄膜であることに着目し、磁

性層・金属層・誘電体層の膜厚・積層構成を変えることで各系に空間的・体積的

な差を設ける。このように非断熱的な各系の励起・散逸過程の差を系統的に分類

可能な試料群を作製し、AOS の磁化反転特性について検討を行う。 

 

 

 

 
𝐶el
𝜕𝑇el
𝜕𝑡

= 𝑃 + 𝐺el−lt(𝑇lt − 𝑇el) + 𝐺el−sp(𝑇sp − 𝑇el) (4-3) 

 
𝐶lt
𝜕𝑇lt
𝜕𝑡

= 𝐺el−lt(𝑇el − 𝑇lt) + 𝐺ph−sp(𝑇sp − 𝑇lt) (4-4) 

 
𝐶sp

𝜕𝑇sp

𝜕𝑡
= 𝐺el−sp(𝑇el − 𝑇sp) + 𝐺lt−sp(𝑇lt − 𝑇sp) (4-5) 



4-2 作製試料群：積層構造膜厚の異なる GdFeCo/SiN/AlTi 試料群 

64 

 

4-2 作製試料群：積層構造膜厚の異なる GdFeCo/SiN/AlTi 試料群 

膜厚方向における電子系の連続性、格子系の連続性を膜厚及び層構成により

変えるため、ガラス基板上でマグネトロンスパッタリング法により、SiN (60 

nm) / Gd22Fe68.2Co9.8 (l nm) / SiN (m nm) / AlTi (n nm) / glass sub., ({l, m, n } 

= A {20, 5, 0}, B {20, 0, 10}, C {20, 5, 10}, D {30, 5, 10} )の試料群を作製した。 

この試料群の積層構造・膜厚の違いは、電子・格子のそれぞれの系そして磁性

層の体積の組み合わせを変えたことに相当する。磁性を担う磁性金属層GdFeCo

を誘電体 SiN の間に積層し、電子系および磁性層が孤立した試料 A、電子伝導

が可能な非磁性金属層を隣接し磁性層はそのままに電子系の体積を増やした試

料 B、一次的な光吸収量はほぼ同等にしつつ試料 B の磁性層と非磁性金属層の

間に誘電体を掃引し格子系の体積はそのままに電子系の結合を切断した試料 C、

そして試料 C の磁性層を B の総金属層厚と同じにした試料 D となる。それぞれ

磁性層膜厚 Z mg (= l )、連続金属層膜厚 Z el (= l or l +n (ただし m = 0 の時のみ) )、

図 4-2 マグネトロンスパッタ法により作製した積層構造・膜厚の異な

る GdFeCo 薄膜試料群 A~D 
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総金属層膜厚 Z lt (=l +n )とすると、試料 A では{Z mg , Z el, Z lt } = {20, 20, 20} 、

B では{20, 30, 30}、C では{20, 20, 30}、D では{20, 30, 40}となる。 

これまでに電子系の励起と超短時間減磁の各試料の時間発展について ps程度

の大きな反射率変化と超短時間減磁とそれよりも長い時間においてとその後の

歳差運動を伴う緩和という特徴的な 2 つの時間領域で、これら試料群は異なる

応答を示すことが、A ~ C の試料において示されている[25]。特に大きな反射率変

化と外部磁場に依存しない超短時間減磁は連続する金属層の膜厚Zelに対応する

ことが分かっている。外部磁場に依存せず、超短時間の光吸収に強く依存する

AOS において重要と考えられる ps 程度の超短時間減磁は電子系の励起に追従

するため、電子系の膜厚 Z el が同等な試料群で AOS の反転特性が類似すると予

想される。すなわち A, C と B, D がそれぞれ同様の傾向を示すと予想される。 

本試料群に対し同光照射条件下での磁気・光学の時間発展応答を評価するた

めに、全試料に対し All-Optical Pump Probe 法による時間発展計測を行った。

中心波長 800 nm、パルス幅 90 fs (半値全幅)、繰り返し周波数 1 kHz の超短パ

ルスレーザー光によりスポット径は 300 µm、エネルギー密度は 0.7 mJ / cm2で

光励起し、磁化に対応する磁気光学 Kerr 回転角変化 ∆𝜃Kと電子温度に対応する

反射率変化R / R の信号を中心波長 400 nm に変換した測定光を用いて計測し

た。本測定は磁化の初期化のために 420 Oe を膜面法線から 83 deg. 傾けた外部

磁場 Hextを印加した。得られた A~D の各試料の Kerr 回転角変化 ∆𝜃K及び反射

率変化R / R の時間発展の測定結果を図 4-3 ~ 4-6 に示す。  
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図 4-3 試料 A における回転角変化K・反射率変化率R / R の時間発

展応答特性 (励起光強度: 0.7 mJ / cm2) 

図 4-4 試料 B における回転角変化K・反射率変化率R / R の時間発

展応答特性 (励起光強度: 0.7 mJ / cm2) 
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図 4-5 試料 C における回転角変化K・反射率変化率R / R の時間発

展応答特性 (励起光強度: 0.7 mJ / cm2) 

図 4-6 試料 D における回転角変化K・反射率変化率R / R の時間発

展応答特性 (励起光強度: 0.7 mJ / cm2) 
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 いずれの試料構成においても、励起光の試料表面到達 (t = 0) 後R / R の急

峻な変化とそれに数 100 fs の遅延をもって続く t < 1 ps での ∆𝜃K の急峻な変

化、その後数 100 ps に及ぶ歳差運動と重畳した反射率・磁化回復過程を確認で

きる。電子温度に起因する反射率の変化R / R は図中の 𝑡1  (t ≃ 0.5 ps) でいず

れの試料においても最大となる。その後強度は初期値 0.0 に向かい回復し始め、

その傾きが図中の 𝑡2 (t = 0.7 ~ 1.7 ps 程度) までで大きく変化していることが確

認できる。これは、 𝑡2 で電子温度と格子温度がほぼ平衡状態に達していること

を意味している[10][12][25][26]。また 𝑡2以下の時間で ∆𝜃k の急峻な変化は収束してお

り、磁気系もほぼ平衡化していると考えられる。本論文において、各試料の 𝑡2 

は 𝑡1 の後t : 0.5 ~ 0.8 ps での傾きにもとづく近似直線(破線)と 2.3 ~ 3 ps まで

の傾きにもとづく近似直線(実線)の交点により一次近似的に求めた。 𝑡2 以降の

印加磁場に応答が顕わになる時間領域[25]では、Landau-Lifshitz-Gilbert 方程式

によって表される 10 GHz オーダーの歳差運動を伴いながら緩和している。 

  𝑡1 までにおいて、同じエネルギー密度の励起光照射によるR / R の初期レベ

ルからの変化は各試料それぞれ、A: 約 39 %、B: 約 28 %、C: 約 35 %、D: 約

27％であった。そして 𝑡2 での減磁量 ∆𝜃Kの大小は tue でのR / R に比例してい

る。すなわち R / R と ∆𝜃K の絶対値の最大は、Z el が 20nm の群（A {20; 5; 0}, 

C{20; 5; 10}） と Z el が 30nm の群（B {20; 0; 10}, D{30; 5; 10}）の 2 つの試料

群に分類することができ、その減衰量の変化率の相対比は𝑍el
−1に比例している。

このように減磁量には明確な層構成依存性が存在する[25]。また、この初期の超

短時間減磁の時定数を double exponential fitting により求めると、いずれの場

合も約 100 fs でほぼ一致する[25]。これはすなわち 1 ps 程度の極短時間において

は、可視光域で主として応答する遷移金属の電子系が受けるエネルギーが導電

性金属膜厚 Z el で分配され、それに付随する MTMもその分配されたエネルギー
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に比例した量を受け取ることを意味する。以上の結果から単純に考えると、前述

の通り超短時間の光吸収に強く依存し磁化が反転する AOS の反転閾値は𝑍el
−1に

比例するはずである。すなわち、AOS を誘起可能な最小光エネルギーは Z el が

20nm の群 (A, C) と Z el が 30nm の群 (B, D) の 2 つの群に分けられ、試料群 

(A, C) では試料群 (B, D) に対しより効率よく 70 % 程度の光照射強度で誘起

されることが予想される。 

 

 

4-3 膜厚の異なる GdFeCo/SiN/AlTi 積層試料群における全光型磁化反転 

同組成の磁性層を有しながら、これら ps オーダーと数 100 ps 程度で異なる

特徴を持つ試料群 A~D において、磁場印加せずに中心波長 800 nm パルス幅 90 

fs (半値全幅) の Gaussian レーザーパルスを膜面側より照射することにより室

温にて磁化反転を誘起し、形成磁区を偏光顕微鏡の磁気光学像にて観察し、形成

される磁区の領域サイズを計測した。AOS による磁区形成から十分に時間の経

過した本計測においても、前章と同様に磁区形状の変化は形成磁区に対し十分

に小さいと考えられる。 

また、本観察において外部から磁場を印加せずに、超短パルス光により形成さ

れる二種類の磁区について評価を行った。一つは全光型磁化反転 AOS により形

成される磁区であり、二つ目は AOS よりも光強度の強い領域で形成された熱磁

気的核形成(Thermo-Magnetic Nucleation: TMN)により形成される磁区である。

TMN は磁場印加をしない場合、µm オーダーと思われるランダムな多磁区構造

を形成する。TMN は 2 章 (2-6) 節で述べたように既存の熱磁気記録に近い熱磁

気的核形成による磁区形成過程にもとづくと考えられる。このような AOS と

TMN の形成磁区サイズの試料 A～D における照射光強度依存性を図 4-7 に示
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す。 

灰色の領域は TMN によって形成された磁区を示し、外側の円は AOS により

形成された磁区を表している。形成された磁区のサイズは、図に挿入されたスケ

ールバーを基準にする。結果から Z elが大きい程、TMN により形成された磁区

のサイズが小さくなることがわかり、Z el が 20 nm の試料群 (A, C) と 30 nm 

(B, D) の試料群で大別できる。さらに、図 4-3 (a) から A と C の試料群におけ

る急速な段差状の磁化の減少による ∆𝜃Kの値は、B と D の試料群よりもおよそ

1.5 倍大きいことが確認できる。励起光強度閾値はこの急速な段差状の磁化の減

少による ∆𝜃Kで規格化するとほぼ同等の値をしめす。すなわち、TMN は連続金

属層内で吸収した光エネルギーを分配し、ほぼ平衡化した時に閾値以上のエネ

ルギー密度を磁化が持つ領域で磁区が形成されることが示される。そして、前節

図 4-7 隣接・積層材料の異なる GdFeCo 薄膜の AOS, TMN の照射光

強度依存性 
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の考えに則り、磁気系は確かに超短パルス光から金属層膜厚の逆数に比例した

エネルギーを吸収していることが確認できる。 

これに対し AOS は全く異なる傾向を示す。TMN 同様、AOS も図 4-7 に示す

ように照射光強度に一意に依存するため、吸収したエネルギーに依存すること

は明らかである。しかしながら、AOS は TMN とは明らかに異なった層構成依

存性を示している。A と B、C の反転強度閾値は A に次いで B、そして C とな

り、高強度な領域では A が最大となり B と C が同程度の形成磁区サイズを示

す。さらに、D の試料においては AOS による磁区形成が確認できない。 

AOS は電子系のエネルギー吸収後の電子温度 Telの上昇に伴って、RE および

TM 副格子の減磁が異なった時間スケールでおきる(τFe = 100 ± 25 fs, τGd = 

430 ± 100 fs) [2]。この際の減磁過程には電子系が吸収し、到達する電子温度が重

要であることが示唆されており、これまでの全ての試料において空間的に

Gaussian で励起した際、同一試料上で形成磁区サイズが照射強度に一意に対応

していることからも一致をみている。ただし、その後の散逸過程に関しては図 4-

3~6 に示す通り試料群 A~D において異なる。その散逸過程は図 4-3~6 に示した

ように 500 fs 以降急峻に変化し、格子系との概ね平衡化した時刻を示す t 2 で 1

次近似的に変曲点を持つ。A~D の試料群における t 2 は試料 A が最も長く、B, 

C そして D と短くなる。この順序は AOS の磁区形成エネルギー密度閾値の低

い順番に対応し、ｔ = 0 ~ t 2 が長い試料程 AOS を高効率に誘起していること

を意味している。すなわち、AOS は到達電子温度のみには依存せず、その後の

電子系による散逸過程もその反転において重要であることを示唆している。し

たがって次節にて、より単純化した系において電子による空間的な吸収エネル

ギー散逸の AOS への寄与の可否について検討を行った。 
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4-4 磁性層膜厚の異なる GdFeCo 単層試料群における全光型磁化反転 

 前節により、超短パルス光照射による電子温度 Telの上昇が連続する金属層膜

厚 Z elに対応し、AOS が照射強度とそれに伴う電子温度の上昇に一意に対応し

つつも、そのエネルギー散逸過程に強く依存していることを示唆した。ただし、

前述の実験では膜厚に対する議論を単純化できない。そこで次に積層構造によ

り大きく異なる光吸収後のエネルギー散逸過程を系統的に検討するために、電

子系の膜厚 Z elが段階的に厚くなり、光の侵入長に相当する 11.0±1.4 nm を含

む前後の磁性層膜厚を持つ試料群：SiN(60 nm) / Gd25Fe65.6Co9.4(l nm) / SiN (5 

nm) / glass sub. (l = 10, 15, 20, 25, 30 nm) を作製した (図 4-8)。これらの試料は、

その GdFeCo の膜厚で深さ方向のエネルギー散逸過程が明らかに異なる。その

Z elは l と同様であると考えられる。加えて、MPMS3 による計測より、これら

の試料群では室温で磁化補償点近傍における正味の磁化 Mnet に対する外部磁場

曲線が異なる磁気特性が存在する (0.5 - 45 emu/cm3)こと、及びいずれも垂直磁

気異方性を有することを確認している。また、本組成・室温, 膜厚 l = 15 nm 近

傍で磁化補償点を確認した。 

図 4-8  GdFeCo 磁性層膜厚 l が光の侵入長程度で段階的に異なる試

料群 (l = 10, 15, 20, 25, 30 nm)  
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 作製した磁性層膜厚の異なる GdFeCo(l)試料群における全光型磁化反転の形

成磁区について 4-3 同様評価を行った。その結果について図 4-9 に示す。円のサ

イズはレーザー照射によって形成された磁区のサイズを示している。 

本結果において、各試料では AOS の形成磁区サイズは照射する強度に依存し

ている。室温の磁化補償点近傍に関係なく、AOS 形成磁区サイズは磁性層膜厚

l に対して線形に増加する。すなわちこれは、投入した光エネルギーと反転体積

が比例することを意味し、AOS が GdFeCo の局所的な吸収エネルギー密度閾値

に一定の値を持つことを示唆するものである。そこでその反転エネルギー密度

閾値について、照射光分布に対して一意に評価可能であると考え計算を行う。 

 

 

図 4-9 磁性層膜厚の異なる試料群 SiN (60 nm) / Gd25Fe65.6Co9.4 (l ) / SiN 

(5 nm) / glass. における AOS の形成磁区サイズの照射強度依存性 
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 深さ方向のエネルギー散逸過程に関して検討するため、反転した磁区の単位

体積当たりの平均照射光強度閾値を計算し、図 4-10 で示すようにほぼ一定の値

となった。本モデルでは、領域直径が 5 ~ 120 m 程度、厚みが 10 ~ 30 nm であ

り、反転した磁区を円柱形であると仮定した。見積もった結果より AOS 形成磁

区サイズは磁性層膜厚が減少するとともに線形に増加した。また、約 1.5 ~ 4 mW

の高強度レーザー照射領域では、ほぼ一定の値となる。しかし一方で、1 ~ 2 mW

以下のレーザー強度では見積った値は、高強度領域での値より 10 倍高かった。

そして、反転磁区の形成するレーザー強度は、磁性層膜厚 l を減少させることで

減少する。これは単純には AOS が各試料のもつ一定の反転誘起エネルギー密度

閾値に依存するという既存の知見に反する。 

電子の光エネルギー吸収の直後に吸収され、その強度は深さ方向に指数関数

図 4-10 照射光の Gaussian 分布から見積もった各試料と照射強度に

おける照射エネルギー密度の AOS 磁区形成閾値 
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的に減少する (光の規格化強度分布𝐼nor = 𝑒xp(− 4𝜋𝑘/𝜆 z) [W])。特に Gaussian の

中心付近では、図 4-11(a)に示すように大きな勾配を持つ。 

これらの薄膜は＝ 800 nm における光の侵入長 11.0 ± 1.4 nm 程度の磁性層

膜厚をもつため、その相対的な電子温度分布は同じく図 4-11 (a)のようになる。

すなわち、低強度の光を照射した場合、照射面近傍では AOS に必要な充分な光

吸収が行われたとしても、裏面近傍で吸収量が不足する場合が想定される。ここ

で、sub-ps という超短時間で吸収されるエネルギーは形成された電子温度勾配

にもとづいて金属磁性層の深さ方向で緩和されると考えると、図 4-11 (b) のよ

うに膜厚方向に平均化し、エネルギー密度が閾値を越えた領域で磁区を形成す

るはずである。すなわち、膜厚が厚いほど形成磁区面積は小さくなり、照射強度

が低く、照射面とその裏面で光吸収時の温度状態の差が大きいほど形成磁区面

積の差は大きくなることを意味する。そして、図 4-10 において高強度照射の領

域でこの形成磁区面積と膜厚の体積と照射光強度の関係がほぼ一定の値を取る

ということは、逆説的に空間的エネルギー散逸を想定してもなお既存の知見と

図4-11 (a) 膜厚方向への強度分布と(b)それにもとづく膜厚方向への平

均化の模式図 
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同様、AOS 現象が局所的なエネルギー密度閾値を越えた領域で磁区を形成する

ことを示している。

このようなエネルギーの膜厚方向への平均化を仮定するのであれば、AOS に

おいて ps程度の時間域における電子系による空間的な非断熱的エネルギー散逸

過程が重要な役割を担うことを示唆することができる。特に表面からの深さ方

向のエネルギー拡散が顕著に表れることを意味し、工学的知見として積層構造

によりAOS現象の光照射エネルギーに対する励起効率を変えることが可能であ

ることも示した。 

 

4-5 本章のまとめ 

 本章では、GdFeCo 試料において超短パルス光照射後に生じる特異な磁気・

光学応答を示す超短時間の非断熱エネルギー散逸過程に着目し、その AOS との

相関について検討を図った。これに対し、対象試料が薄膜であることから、膜厚・

積層構成を変えることで各系に空間的・体積的な差を設け、各系の応答の差を時

分解計測および反転形成磁区から単純に検討する。磁気・光学応答において異な

る緩和特性を確認した試料群：SiN (60 nm) / Gd22Fe68.2Co9.8 (l nm) / SiN (m nm) / 

AlTi (n nm) / glass sub., {l, m, n }=A {20, 5, 0}, B {20, 0, 10}, C {20, 5, 10}, D {30, 5, 

10}を作製し、種々の照射エネルギーにおける磁区形成実験を行った。本実験に

おいては全光型磁化反転 (AOS) による形成磁区と、減磁後に周囲の漏洩磁界に

より誘起される熱磁気的多磁区形成現象  (Thermo – Magnetically created 

Nucleation: TMN))による形成磁区の 2 種類の磁区が形成される。 

計測結果から連続した金属層膜厚 Zelに対応する反射率変化率の急峻な変化

( 𝑡1における最大変化量) および超短時間減磁と傾向が一致する TMN の形成磁

区サイズ依存性と異なり、AOS は異なる傾向を有することを明らかにした。た
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だし、これまでの検討と同様に照射強度と形成磁区の関係は各同一試料上にお

いては一致する。そして、AOS の傾向は超短時間の電子系による格子系との平

衡化の変曲点(t 2) の大きさと傾向が一致することを示した。このことから AOS

は超短時間の電子系によるエネルギー吸収のみならず、その後の ps 程度の電子

系によるエネルギー散逸過程に強く依存することを示唆した。 

そこで、次に磁性層膜厚の異なる単層試料群：SiN(60 nm) / Gd25Fe65.6Co9.4 

(l) / SiN(5 nm) / glass sub. (l = 10-30 nm: 光の侵入長に相当する 11.0±1.4 nm)

に対し、AOS の形成磁区評価を同様に行ったところ AOS 誘起限界近くの低強

度光照射側において、高強度側で一定であった反転誘起可能なエネルギー閾値

が急峻に上昇し、その強度が磁性層膜厚に依存することを明らかにした。これに

より、AOS において ps 程度の時間域における電子系による空間的な非断熱的

エネルギー散逸過程が重要な役割を担うことを示唆した。 
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第 5 章：電子比熱に着目した超短時間エネルギー散逸と 

全光型磁化反転 

 

 

5-1 超短時間エネルギー散逸過程と局所熱力学的平衡 

 前章では、特に電子に依存した ps 程度までにおける電子-格子系間非断熱的

エネルギー散逸過程での膜厚方向への空間的エネルギー散逸がAOS現象に対し

大きく寄与することを示した。そして、電子系による空間的エネルギー散逸が電

子温度の平衡化に律則することを示唆した。しかし、前章での検討では各層膜

厚・積層構造が異なる試料群を用いたため、試料内での励起光学的条件が同等で

はなく試料全体で吸収する光エネルギーの総量が異なる。すなわち、散逸過程が

電子温度に律則するという仮定を検討するためには、その散逸が大きく異なる

構造を有しつつ、光吸収条件がほぼ同一な試料群において検討する必要がある。 

そこで、本章では同等の光吸収分布を持ちながら電子系のエネルギー分配特

性が大きく異なるような試料群を考えた。まず、AOS が根差す角運動量遷移を

生じるような光吸収後 ps 程度において、電子系のみに律則した時間・空間に局

所的な熱的平衡を仮定する。この場合、電子系によるエネルギー分配がエネルギ

ーの量子統計状態としての熱分配と同等に捉えられる範囲においては、温度と

いう指標を用いて熱統計的に検討することができる。そして、電子系、電子-格

子平衡系における熱特性の異なる隣接金属層を含む積層構造におけるAOSの励

起効率について検討を行い、「非断熱的エネルギー散逸過程」における「局所熱

力学的平衡」を仮定し、その AOS に対する電子系によるエネルギー散逸の寄与
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を検証する。 

 金属中において量子統計状態から導かれる電気伝導や熱伝導を担うのは主と

してフェルミ面近傍の伝導電子系と格子系である[1][2]。その比熱は𝐶 = 𝐶el + 𝐶ph

と電子比熱と格子比熱の和で表される。伝導電子系は状態密度𝐷(𝐸)と Fermi–

Dirac 分 布 関 数 𝑓(𝐸)に し た が い 、 そ の 内 部 エ ネ ル ギ ー 𝑈el は 𝑈el =

∫ 𝐸𝐷(𝐸)𝑓(𝐸)𝑑𝐸
∞

0
と な る 。 す な わ ち そ の 電 子 比 熱 は 𝐶el =

𝑑(𝛥𝑈el)

𝑑𝑇
=

∫ 𝐸𝐷(𝐸)
𝑑𝑓(𝐸)

𝑑𝑇
𝑑𝐸

∞

0
となり状態密度に従う。𝑘B𝑇 ≪ 𝐸Fで表されるような低温では、

𝐶el =
𝜋2

3
𝐷(𝐸F)𝑘𝐵

2𝑇となり、
𝜋2

3
𝐷(𝐸F)𝑘B

2を電子比熱係数γと呼ぶ。原子の短距離的秩

序であるアモルファス金属の格子系はBose–Einstein 分布関数𝑏(𝜔)の振動スペ

クトル𝜔を物質中を伝搬する格子波の音速 𝑠 と波数 𝑞 の積とした Debye モデル

で説明される。格子系の内部エネルギーは𝑈lt = ∫ ℏ𝜔𝐷′(𝜔)𝑏(𝜔)𝑑𝜔
𝜔𝐷

0
である。こ

こにℏ𝜔 はフォノンのエネルギーで、𝐷′(𝜔)𝑑𝜔は振動スペクトルである。ここか

ら Debye モデルにおける 1 mol あたりの格子比熱𝐶ltは、Debye 温度ΘD(=

ℏ𝜔D 𝑘B⁄ )、温度指数𝑥D(= ΘD 𝑇)⁄ 、Boltzmann 定数𝑘B、Avogadro 数𝑁Aを用い、

𝐶lt =
𝑑(𝑈lt)

𝑑𝑇
= 9𝑘B𝑁A ∫ {𝑒

𝑥𝑥4

𝑥D
3(𝑒𝑥 − 1)2⁄ }𝑑𝑥

xD

0
で表される。 

通常の熱平衡系においては室温(約 300 K)において金属固体においても格子

系が支配的であり、低温で露わになるような電子温度の寄与は小さく、Debye モ

デルの比熱式にもとづく Dulong-Petit 則に従う。しかし、極低温環境下と同じ

く超短時間領域においては電子温度があらわになる。これまでに検討されてき

た金属、特に金属薄膜におけるエネルギー散逸はまず主に電子系による散逸か

らはじまる[3]-[7]。すなわち既存の研究から下記の様な手続きが想定される。 

フェムト秒レーザーパルスを金属試料に照射した際、照射した光は数 fs 以下
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で局所的に光子-電子相互作用によって吸収される。これをマクロに取り扱うと

消光係数にもとづく光強度分布として表現できる。この後局所的に励起された

電子は状態分布にもとづいて、電子系として過渡的に量子的統計平衡状態を形

成する(数 10 fs~数 ps)。本検討では波長 800 nm (1.55 eV) の励起光源を用いて

おり、温度にもとづく 300 K での状態分布のゆらぎ(𝑘B𝑇 = 0.26 eV)よりも十分

大きい。その後、電子温度として表現される過渡的な局所熱力学的平衡にもとづ

いて、電子系によるエネルギー分配が行われると予想する。ただし、この間にも

系間のエネルギー散逸は生じており数 ps~数 10 ps で電子系・格子系は平衡化す

る。この平衡化以降は断熱的な平衡状態として従来の運動方程式  (Landau-

Lifsitz-Gilbert 方程式、熱拡散方程式など)にもとづいて表現される。 

 

5-2 作製試料群：下地金属種の異なる GdFeCo/Metal 試料群 

 光吸収量を同等にしつつ、電子比熱・格子比熱の大きさの組み合わせの異な

る試料群：SiN(60 nm) / Gd25Fe65.6Co9.4 (10 nm) / { E：SiN, F：Gd25Fe65.6Co9.4, 

G：Al90Ti10, H：Cu} (5 nm) / glass sub.をマグネトロンスパッタ法で作製した

(図 5-1)。本試料群は電子比熱係数γ(= 𝐶el/𝑇)が大きな Fe, Co を持つ試料 E, F、

図 5-1 下地金属の異なる GdFeCo/Metal 試料群の層構成 
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電子比熱係数γが小さな Cu を用いた試料 G、電子比熱係数 𝛾 は E, F と G の半

分程度でありながら比熱 𝐶 が 2 倍程度の AlTi を用いた試料 F からなる。磁性

層の主成分であり、3d遍歴電子系であるFeの電子比熱係数 𝛾 は 5 mJ / mol K2、

Co は 4.7, Al は 1.35, Ti は 3.5, Cu は 0.688 である（表 5-1 参照）[8]。ただし、

特に遷移金属合金では、Slater-Pauling curve においては合金比に対し極めて単

純にその磁気モーメントを予測できるものの、電子比熱係数γはその合金比に対

し最大 10 倍ほどと大きく変化し、複雑な曲線となる[9][10]。これは電子比熱係数

γは
𝜋2

3
𝐷(𝐸F)𝑘B

2であり、フェルミ面近傍の電子の状態密度𝐷(𝐸F)に強く依存するこ

とを意味する。そして、GdFeCo 合金のフェルミ面近傍の状態密度𝐷(𝐸F)はその

合金比に対し大きく変化する[11][12]ことは前章で述べた通り、通常計算による検

討は難しい。ただし、参考文献[9]との比較より、今回用いた FeyCo100-yの合金比

y は 87.5 であり y  = 90 ~ 86 の実験値から FeCo の合金比にもとづく電子比熱

係数 𝛾 は 4.1 ~ 4.2 程度と予測され、Al や Cu に対し相対的に Fe, Co と同等で

あると言える。 

また、特に散逸過程における寄与を検討し、AOS の高効率励起、すなわちよ

り低い光照射エネルギーでの AOS 誘起について系統的に検討するために、照射

光から受け取るエネルギーをほぼ同程度となる試料群を設計した。消光係数に

もとづいた光の規格化強度分布𝐼nor = 𝑒xp(− 4𝜋𝑘/𝜆 z) [W]の計算結果を図 5-2 に

示す。本計算結果から異なる金属が隣接した試料 F ~ G はいずれも総エネルギ

ー吸収量としてほぼ同一になることが確認できる。 

表 5-1 各金属元素の消光係数および比熱と電子比熱係数[8] 
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5-3 GdFeCo/Metal 試料群における超短時間局所平衡系エネルギー分配と比熱 

 前節で算出した金属薄膜内での深さ方向への規格化光強度分布(図 5-2)を膜面

内方向に拡張する。実験条件と同程度のスポット径で Gaussian の強度分布を持

つ波長 800 nm の光を仮定した場合、その金属試料内における強度分布は

Gaussian の頂点が照射された試料表面の点を 1 とすると図 5-3 のようになる。

第 3 ~ 4 の検討から本論文で用いた実験条件ではおよそ 5 ~ 120 µm の磁区形成

を行ってきた。その磁区形成範囲においては、図 5-3 に示すように膜厚方向に対

し膜面内方向は充分に均一に励起される。すなわち、超短時間のエネルギー散逸

を想定した場合、膜面内方向のエネルギー散逸よりも膜厚方向のエネルギー散

逸が極めて支配的であると考えられる。そして、この光強度分布にもとづいて、

図 5-2 波長 800nm の Gaussian 分布のレーザーで励起した際の金属

薄膜内の光強度分布 
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数 fsで光子-電子相互作用により対応する軌道の電子によりエネルギーとして吸

収される。このエネルギーを吸収した伝導電子は数 10 fs 程度の量子統計的に取

り扱えるような状態分布をとると仮定する。 

 金属層が吸収した全エネルギー𝐸abs =  ∫ 𝑒−  4𝜋𝑘/𝜆  z 𝑑𝑧 [J] が、数 ps で伝導電

子により狭空間においてエネルギー分配されたとすると、その量子統計に従う

電子系の熱力学的平衡状態はその比熱にもとづいて、第一義的に電子温度𝑇el =

 √Eabs / (∑A・γ) [K]と表現される。ここで A [at. %]は原子量である。ここで、

他の系への散逸は一切無視する。そしてこの電子温度にもとづいて、エネルギー

が金属薄膜内で散乱されずに平衡化、エネルギー分配されたとすると、そのエネ

ルギーはそれぞれの金属において𝐸𝑒𝑎𝑐ℎ ＝A・𝛾 𝑇el
2  [J] と表現される。 

図 5-3 波長 800nm の Gaussian 分布のレーザーで励起した際の金属薄

膜内の光強度分布 
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この様な「量子統計に従う電子系の熱力学的平衡状態 𝑇el 」を仮定したときに

想定されるエネルギー分配・散逸プロセスを計算した。ただし、前述の通り、電

子比熱は金属の状態密度により決まり、合金の状態密度は金属種や合金比によ

り大きく変わる。そこで本論文では、(I) 各金属の主たる単元素のみで構成され

た試料を想定した場合(すなわち、GdFeCo の遷移金属 FeCo の 87.5 at. %を占

める鉄と AlTi の 90 at. %を占める Al を代表値として純金属の物性値から試算

した場合)と、(II) バルク合金の計算値と組成比を重みづけして計算した場合(す

なわち、実験値[9]から予測される FeCo 合金の電子比熱係数 γ = 4.1 として計算

した場合)の 2 つの単純化した試料モデルにより検討を進める。 

 電子温度、電子比熱を用いた電子系のエネルギー吸収・散逸に AOS が強く立

脚するという考えに対し、電子と同じく熱伝導を担う格子系も想定した場合を

比較する。AOS に関わるエネルギー散逸過程が、sub-ps ~ 数 ps のオーダーに

おける電子系によるエネルギー分配のみならず、その後も大きく伝搬する格子

系も含めたエネルギー分配(通常の熱統計で表現されるエネルギー分配)に立脚

とすると、その温度は𝑇 ＝Eabs / (∑A𝐶𝑖𝑀𝑖) [K]  (𝐶𝑖：比熱, 𝑀𝑖：比重)とあらわ

され、各金属における分配エネルギーは𝐸𝑒𝑎𝑐ℎ ＝A𝐶𝑖𝑀𝑖𝑇 [J]となる。 

 本論文では磁性層に隣接する材料に電子比熱の大小と比熱の大小の組み合わ

せが異なるような元素を選択している。これにより、4 章で示唆した”AOS が主

として局所熱力学的平衡としての電子温度にもとづいて、電子系の ps 程度のエ

ネルギー散逸に強く依存する”という考えの真偽について検討を可能にした。以

下に試料の単純化モデル(I), (II) に対し、①電子比熱にもとづく計算と②比熱に

もとづく計算を示す。 

 まず各試料、各計算モデル(I)(II)における光強度分布は図 5-4 の様になる。 
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図 5-4 各計算モデル(I)(II)の各金属層における波長 800 nm の光強度

分布 
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 この光強度分布に一意に対応して電子系にエネルギーが吸収され、その後の

散逸が超短時間における局所熱力学的平衡において電子比熱にもとづいて行わ

れる場合の各金属層におけるエネルギー分配は、図 5-5 の様に計算される。 

図 5-5 局所熱力学的平衡において全エネルギーが電子比熱に基づいて

各層に分配された場合の計算結果 
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対して、より長い準平衡熱的散逸が比熱にもとづいて行われた場合、各金属

層における分配された各エネルギー𝐸layer は図 5-6 の様な傾向を持つと計算さ

れる。 

図 5-6 熱力学的平衡において全エネルギーが比熱にもとづいて各層に

分配された場合の計算結果 
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以上の計算結果から各比熱にもとづくエネルギー分配後、各試料群のGdFeCo

の持つ単位膜厚当たりのエネルギーE GdFeCo は比熱により大きく異なることが

予測される。まず、電子比熱にもとづく場合 E GdFeCo の大きさは H {Cu} > G 

{AlTi} > H {SiN} > F {GdFeCo}となる。対して格子比熱を主とする体積比熱にも

とづく場合、H {Cu} > E {SiN} > F {GdFeCo} > G {AlTi}となる。この様に光学

的にほぼ同等のエネルギーを吸収しつつも、比熱にもとづくエネルギー再分配

後の GdFeCo 層の有するエネルギーの大小関係が大きく異なる試料群に対し、

全光型磁化反転による磁区形成は電子比熱にもとづく場合と異なると予想され

る。次に、これにより電子系もしくは格子系まで含めたエネルギー散逸が AOS

の磁区形成に大きく寄与しうるか、またそのエネルギー分配は電子比熱もしく

は比熱と相関があるかについて、実際に AOS を誘起・観察した結果を次節で述

べる。 

 

5-4 下地金属種の異なる GdFeCo/Metal 試料群における全光型磁化反転 

(5-3) 節に示した比熱・電子比熱の組み合わせの大小が大きく異なる GdFeCo 

/ Metal 試料群：SiN(60 nm) / Gd25Fe65.6Co9.4 (10 nm) / { E：SiN, F：

Gd25Fe65.6Co9.4, G：Al90Ti10, H：Cu} (5 nm) / glass sub.を作製し、全光型磁化

反転(AOS)の形成磁区を誘起・観察した。これまで同様、試料群に対し中心波長

800 nm パルス幅 90 fs (半値全幅)のガウシアンレーザー光を膜面側より照射す

ることにより室温にて磁化反転を誘起し、形成磁区を偏光顕微鏡の磁気光学像

にて観察した。結果を図 5-7 に、超短単一パルス光を各試料(横軸)に照射し形成

される磁区サイズ(円面積)を各照射光強度毎(縦軸)に示す。 

いずれの試料でも AOS 形成磁区サイズは照射光強度に一意に対応し、隣接層

が H {Cu} < G {AlTi} < E {SiN} < F {GdFeCo} の順に反転エネルギー密度閾値
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が高くなる。すなわち、H {Cu} > G {AlTi} > E {SiN} > F {GdFeCo} の順で AOS

を高効率に誘起していることを意味している。これは電子比熱にもとづく計算

結果(図 5-5) の示す傾向と一致しており、電子系による膜厚方向へのエネルギー

分配が AOS の励起に強く関わっていることを示している。また、これは AOS

に関わる超短時間のエネルギー分配を、局所熱力学的平衡にもとづく電子系の

図 5-7 下地金属種の異なる GdFeCo/Metal 試料群における全光型磁化

反転よる形成磁区の照射強度依存性 
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熱的拡散として捉えることができることを示している。 

これまでに超短時間の非平衡温度散逸過程を表現した二温度モデルは各系間

の温度散逸を各系の比熱にもとづく熱拡散方程式で表される。本検討により、

AOS に関わる超短時間の空間的エネルギー散逸過程もまた二温度モデルで主に

表現可能であることを示唆しており、層構成や元素により形成される ps 程度ま

での電子系の高温状態に AOS が強く立脚することを示した。 

またこれは、超短時間の電子温度の高温状態の制御により AOS の励起効率を

制御可能であることを意味している。すなわち工学的知見として、電子比熱の小

さな金属材料を隣接することで金属層から磁性層にエネルギーを注入し、AOS

のより高効率な励起、すなわち同一光スポットサイズにおいてより低い光照射

エネルギーで誘起が可能であることを示したことになり、積層構造・電子比熱に

もとづく材料選択により超短時間特有の磁化反転、AOS の誘起条件を制御可能

であることを示した。 

 

 

5-5 まとめ 

本章では、非断熱的エネルギー散逸過程において電子系の「局所熱力学的平衡」

にもとづくエネルギー分配と、その AOS への寄与を検討することを目的とし、

電子系、電子-格子平衡系における熱特性の異なる隣接金属層を含む積層構造に

ついて、AOS の励起効率について検討を行った。対象試料群として、電子比熱・

格子比熱の大小の組み合わせの異なる試料群：SiN(60 nm) / Gd25Fe65.6Co9.4 (10 

nm) / { E：SiN, F：Gd25Fe65.6Co9.4, G：Al90Ti10, H：Cu} (5 nm) / glass sub.を

作製した。各試料における閾値強度の対応は、電子比熱にもとづく計算結果の示

す傾向と一致しており、電子系による膜厚方向へのエネルギー拡散に AOS の励
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起が強く立脚することを示した。また、その拡散は電子比熱にもとづく電子系の

熱的拡散として捉えることができ、AOS 用材料作製指針の一つとして、電子比

熱の小さな金属材料を隣接することでAOSのより低い光照射エネルギーでの誘

起、すなわち高効率な励起を可能にすることを示した。 
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第 6 章 結論 

 

 

 本研究では、新たな超高速磁化制御原理として全光型磁化反転(AOS) 現象を

対象とし、これまで未解明であった超短時間積層薄膜内エネルギー散逸過程に

着目した研究を、理学・工学的観点から行った。対象とする GdFeCo は希土類-

遷移金属系のフェリ磁性アモルファス合金である。超短パルス光照射後の超短

時間のエネルギー散逸過程は非平衡・非断熱的で極めて難解な系であり、実験に

より検討を進める必要があった。元素・構造・膜厚の観点から系統的に異なる薄

膜試料群をマグネトロンスパッタ法により作製し、これらの試料群に対し磁化

計測, 磁気・光学計測, 時分解磁気・光学計測と反転形成磁区を観察・評価する

ことで明らかにした研究成果を下記にまとめる。 

 

第 3 章 フェリ磁性体の磁化補償点近傍における全光型磁化反転 

第 3 章 では、AOS 現象が従来型の磁場駆動型磁化反転現象と原理的に異な

り正味の磁化に依存しない特異な現象であることを実際に検証するために、室

温磁化補償組成近傍の試料群を作製し、AOS について実験検討を行った。対象

材料であるフェリ磁性体 GdFeCo は元素組成比・温度により希土類(RE), 遷移

金属(TM)に由来する各副格子磁化およびその差である正味の磁化 M がそれぞ

れ変化し、磁化反転に要する外部磁場を表す保磁力も急峻に変化する。この磁化

補償状態では正味の磁化 M が 0 となり“自己減磁界”、“漏洩磁界”、“外部磁場”

を含む実効磁場による磁場駆動型磁化反転は困難となる。実際、磁化補償点近傍

では、磁化反転に要する外部磁場を示す保磁力も急峻に変化していることを確
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認している。 

この様な磁場駆動の磁化反転に対し、AOS は、既存の検討において各副格子

磁化間の角運動量遷移がその反転の要因と示唆されている。すなわち、磁化補償

状態およびその近傍でも元素組成比は概ね変わらないためほぼ一様に磁化反転

が誘起されると予想される。従って、磁化補償状態近傍で AOS を誘起・観察す

ることで、磁場駆動型の磁化反転と異なる原理に根差すことを明瞭に示すこと

ができると考えた。 

実際に、室温にて磁化補償状態を示す組成比近傍の試料群を作製し、本試料群

における AOS による形成磁区を比較し、また同一試料において磁化補償温度を

含む AOS の温度依存性を観察比較した。結果として、磁化補償点近傍において

ほぼ一様に AOS が誘起されることを確認し、AOS 現象が従来型の磁場駆動型

磁化反転現象と大きく異なり、正味の磁化に依存しない磁化反転原理にもとづ

くことを示した。またこれにより補償点近傍の組成比試料により高安定に磁化

情報を保存可能な磁気記録の実現の可能性を示した。 

 

第 4 章 非断熱的エネルギー散逸過程に着目した全光型磁化反転 

第 4 章では、副格子磁化間で角運動量遷移が強く行われると考えられる ps オ

ーダーの非断熱的エネルギー散逸過程において、電子系・格子系によるエネルギ

ー授受・散逸の AOS への寄与について各時間依存性を含み検討を行った。 

まず、エネルギー散逸機構において電子系が律則する連続した金属層膜厚、格

子系が律則する全多層膜厚が系統的に異なるような積層構造をもつ

GdFeCo/SiN/AlTi 試料群を作製し、AOS を観察・評価した。AOS は超短パルス

光により誘起される熱磁気的核磁気形成とも異なる応答を示し、All-Optical 

Pump Probe 法による時分解磁気・光応答計測から示唆される超短パルス光の
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エネルギー吸収特性、それにもとづく磁気システムの ps 程度の応答のみでは説

明できないことを実験的に示した。そして、AOS が、光エネルギー吸収特性の

みならず、その後の電子系の格子系との平衡化にもとづく ps 程度でのエネルギ

ー散逸に依存することを示唆した。これは AOS が熱磁気記録などで従来用いら

れてきた平衡系熱力学で扱えず、電子系に着目した新たな非平衡エネルギー散

逸の観点で取り扱う必要があることを示した。 

次に、超短時間の電子系によるエネルギー散逸を系統的に変えるために磁性

合金膜厚が光の侵入長前後の 10, 15, 20, 25, 30 nm と段階的に厚い試料群を作

製し、同様の検討を行った。膜厚に対し AOS による形成磁区サイズは単調に小

さくなり、この結果にもとづき光照射により形成された強度勾配にもとづいて

電子系のエネルギー散逸が膜厚方向に行われ、AOS がこの散逸に強く依存する

ことを示した。 

以上の検討を踏まえ、積層構造を変えることで、AOS の発動効率を変えるこ

とができ、特に侵入長程度の膜厚においては、磁性合金層をより薄膜化するほど

高効率に AOS を誘起できることを示した。 

 

第 5 章 電子比熱に着目した超短時間エネルギー散逸と全光型磁化反転 

第 5 章では、第 4 章で示唆した光照射後 ps 程度におけるエネルギー散逸に対

し、電子温度および電子比熱に着目し、AOS 現象との相関について検討を行っ

た。光吸収エネルギー分布と比熱により確立すると予想される過渡的電子系平

衡状態としての電子温度と、電子温度の勾配にもとづくエネルギー散逸過程が

電子比熱にもとづいて行われると予想した。この予想とともに、本検討に際して、

電子比熱と比熱(電子比熱と格子比熱を考慮)の大小関係が異なる金属を隣接し

た GdFeCo/Metal 試料群を作製し、AOS 磁区を観察した。これにより、AOS が
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過渡的断熱状態の指標としての電子温度・電子比熱にもとづくエネルギー分配

に強く依存することを示した。また、この超短時間におけるエネルギー散逸に関

して電子比熱にもとづく高効率化を提唱し、具体的に、電子比熱の小さな金属を

隣接することでより高効率に AOS を誘起可能であることを示した。 

 

以上の様に、新たな超高速磁化制御原理として AOS 現象を対象とし、これま

で未解明であった超短時間積層薄膜内エネルギー散逸過程に着目した研究を、

理学・工学的観点から行った。 

理学的結論として、AOS が正味の磁化に依存しない高速な磁化反転現象であ

り、超短パルス光吸収後の ps 程度の非断熱的非平衡エネルギー散逸過程におい

て、過渡的な電子系の温度平衡状態に律則する積層膜内でのエネルギー分配に

もとづいて誘起されることを明らかにした。 

さらに工学的結論として、磁化補償点近傍において高い情報保持能力を有し

つつ、より膜厚の薄い磁性薄膜において、電子比熱の小さな金属層を隣接するこ

とで AOS を高効率に誘起可能であることを実証した。この工学的知見は、超短

パルス光照射後のエネルギー散逸が、従来熱磁気記録で用いられてきた平衡系

熱力学では扱えず、電子温度に立脚した非平衡系エネルギー散逸過程にもとづ

く。そして、これにより ps 程度の非平衡な非断熱的エネルギー散逸過程に特有

の超短時間磁気物性に着目した初めての磁気記録媒体作製指針を実証と共に提

示した。 
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