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SPring-8における磁性材料研究とダイナミクス計測
～現状と今後の展望～

JASRI 利用研究促進部門
中村哲也

本講演では、軟Ｘ線MCDによる磁気評価の近況を紹介した上で、放射光パルス

と同期したポンプ&プローブ測定の概念とBL39XUにおける研究例を示す。また、

1msec. ～1sec. の時間領域における時分割測定の例として、パルス強磁場

XMCD測定を紹介する。
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おける磁性材料研究 近況1) SPring-8における磁性材料研究の近況

2)軟Ｘ線XMCDについて

3) BL39XUにおける磁気ダイナミクス実験の紹介

4) 1 msec～ 10sec. の時間変化をXMCDで測る

5)将来展望

配付資料では未発表データ等を割愛してあります。



SPring-8における磁性材料研究のバリエーション
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最近のプレス発表記事から
http://www.spring8.or.jp/ja/news_publications/press_release

※新しい発表順

物質：Terfenol-Dなど、物性：超磁歪、手段：光電子分光

超磁歪効果の起源を発見 － 超磁歪と大きな圧電効果は類似原理に基づく－ @BL15XU

物質：Ni2Mn1-xSnx、 物性：巨大磁気形状記憶、手段：光電子分光

磁場で駆動する形状記憶効果のメカニズムを初めて解明 － 大出力アクチュエーターの実用化に向けた
新展開！ @BL15XU

物質：Co/Pd多層膜、 物性：垂直磁気異方性、手段：磁気コンプトン

垂直磁気異方性と化学結合の形の関係を世界で初めて観測－高密度磁気記録開発の新たな指針－
@BL08W

物質：Fe薄膜、物性：スピンらせん、手段：角度分解光電子分光

電子のスピンがらせんを描く起源を解明 － らせんの進行方向だけに存在する特殊な電子状態を初観測
－@BL17SU

物質：FeNi(隕石)、 物性：磁区構造、手段：光電子顕微鏡

星から生まれる次世代磁気デバイス － ナノテクと惑星科学の融合した未来志向のものづくり －
@BL25SU, BL17SU

物質：Co1-xFexS2、 物性：ハーフメタル、手段：磁気コンプトン

新しいスピン分極率評価法を開発 － スピントロ二クス材料評価に新たな手法 －@BL08W

超強磁場X線分光実験 世 記録を抜本的に 新 X

物質：EuNi2(Si0.82Ge0.18)、 物性：価数揺動、手段：XMCD

超強磁場X線分光実験の世界記録を抜本的に更新@BL39XU



X線による共鳴内殻励起 (例：Fe L吸収端)

励起に必要なエネルギーは元
素によって異なる。

遷移の終状態電子殻の情報を与える

元素選択性元素選択性

電子殻選択性電子殻選択性

※ 3d電子は遷移金属の磁性の担い手



Soft X-ray Magnetic Circular Dichroism

左回り円偏光

右回り円偏光
に対する、磁性体による吸収係数の差

左回り円偏光

物質の磁性光子スピン(±1) vs.磁性電子スピン(±1/2)

磁気モーメント(    )に比例強度 zm ZはX線波数ベクトル方向

磁気光学総和側による、スピン磁気モーメント
と軌道磁気モーメントの分離評価

スペクトル形状 価電子帯のスピン構造

含有元素毎の磁化曲線 (M-H curve)

磁化測定と同等の外場環境測定技術に対する要請

価電 帯 構造

磁 測定 同等 外場環境



Magneto optical sum rule for XMCD

B.T.Thole et. al, PRL 68, 1943 (1992). Orbital sum rule

Magneto optical sum rule

P.Carra et. al, PRL 70, 694 (1993). Spin sum rule

Experimental confirmations
C.T.Chen et. al, PRL 75, 152 (1995). 
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Tb-Fe-Co 合金薄膜の元素選択磁気ヒステリシス

Tb – (Fe, Co) 間がフェリ磁性結合

Ref. T.Nakamura et al., J. Elecron. Spectrosc. and 
Relat Phenom. 144-147, 1035-1038 (2005).



Atomic wire on Au(788) 

STM image

Magnetic Hysteresis
0.04 ML Fe on Au(455)

H.Fujisawa et. al, 

g y

S. Shiraki et al., PRL. 92 (2004) 96102.   

Ratio of ML and Ms

Magnetic anisotropy

Au(111)から数度傾斜してカットした 基板Au(788)上に蒸着にてFeナノワイヤーを作製す
ることができる。約0.07MLの薄膜に相当するほど希薄であり、通常の磁化測定を行っても基
板の反磁性が支配的となり有意な測定は困難 また 表面のF は極端に酸化されやすいの板の反磁性が支配的となり有意な測定は困難。また、表面のFeは極端に酸化されやすいの
で、UHV内のin-situ測定に限定される。XMCDで初めて磁化評価が可能になった。



XMCD測定の対象元素



XMCD測定装置

Magnetic field : -1.9 T - +1.9 T
Beam size      : 0.7mmV x 0.4mmH

Cooling insert  :  16K ~ 300 K
Measurement chamber (5 ~ 20  x 10-8 Pa)
Preparation chamber    (3 ~ 10  x 10-8 Pa)

Heating insert  :  120K ~ 700 K
p ( )

Ion sputter gun, LEED, Electron bombard, Q-mass
Load lock chamber       (3 ~ 20  x 10-6 Pa)



実験レイアウト



XMCDで得られる情報のまとめ

電子状態（局在性、価数変化など）XASスペクトル
クト 単体 価数 絶対値を決め など 議論をす とは難※スペクトル単体で価数の絶対値を決めるなどの議論をすることは難しい。

磁気モーメントに関する情報XMCDスペクトル
※実験結果から定量的に求めることができる元素は限定されるが、外場や

磁気光学総和則によるmsとmlの定量評価

組成に対する相対的な変化を用いた議論は多くの場合において可能。

元素別磁気ヒステリシス曲線等XMCD強度磁場依存性 元素別磁気ヒステリシス曲線等XMCD強度磁場依存性
※硬Ｘ線MCDの場合には元素選択性の確度に注意した解釈が必要。



放射光によるポンプ&プローブ時分割実験の概念
放射光による時分割実験では、放射光のパルス性を使ったポンプ&プローブ法を利用することが多い。
この方法では外場による励起状態が放射光パルスの間隔より速く緩和することが望ましい。

放射光１パルスあたりのS/Nでは有用なデータ
が得られない場合には積算できることが利点

観測可能な現象が放射光のパルス間隔で制

限されるのが難点。



SPring-8における放射光パルス
ダイナミクスを捉えるには「時分割測定」を行う。その際、重要となるのが放射光パルス間隔である。

SPring-8の場合、2010B期を例にとると以下の時間構造が予定されている。

マルチバンチモード Aモード Bモードマルチバンチモ ド Aモ ド Bモ ド

連続バンチ間隔
1.966 nsec

単バンチのパルス幅

A期の場合、3.0mA
B期の場合、1.6mA

A期の場合、1.4mA
B期の場合、1.0mA

単バンチのパルス幅
~40 psec

342.1nsec

Cモード Dモ ド Eモ ドCモ ド Dモード Eモード

A期の場合、684.3nsec A期の場合、165.2nsec



サブピコ秒のXMCD実験例@Bessy II

C.Stamm et. al, Nature material 6, 740 (2007).

レーザーを電子ビームに打ち込み、得られた

サブピコ秒のパルス幅を有する放射光を用い

た時分割実験の例た時分割実験の例。



Time-resolved XPEEM @ BL25SU
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27 September – 2 October 2009
The Melbourne Convention and Exhibition Centre

Time-resolved hard X-ray y
magnetic microprobe at SPring-8

Motohiro Suzuki1, Naomi Kawamura1, Hitoshi Osawa1, 
Masafumi Takagaki1 Kanta Ono2 Toshiaki Taniuchi3Masafumi Takagaki , Kanta Ono , Toshiaki Taniuchi , 
Shinji Isogami4, Masakiyo Tsunoda4

1 JASRI/SP i 81 JASRI/SPring-8
2 High Energy Accelerator Research Organization (KEK)
3 The University of Tokyo
4 Tohoku UniversityTohoku University



XMCDの時分割実験で得られる情報

XMCDの時分割実験で得られる情報

元素別磁化※の
外場応答やその緩和現象の時間依存性

※いわゆる「磁化」とは異なる物理量であるが、便宜的に「元素別磁化」と記した。

顕微測定の場合には、

元素別磁区※の元素別磁区※の
外場応答やその緩和現象の時間依存性

マイクロビーム（走査型）、
光電子顕微鏡（結像型）、

ホログラフィー（干渉型）などホログラフィー（干渉型）など



ポンプ&プローブに依らない時分割実験

放射光による時分割実験では、放射光のパルス性を使うが、パルス間隔より十分に長い時間（1msec.
以上）の時間変化を観測したい場合は 放射光を連続光として扱った測定になる以上）の時間変化を観測したい場合は、放射光を連続光として扱った測定になる。

XAFSの場合は、１次元（または、２次元）検出器を用いて分散型でエネルギー領域をいっ
きに計測する方法が用いられる。



パルス強磁場軟Ｘ線MCD測定技術の開発
中村哲也 鳴海康雄 林美咲 広野等子 児玉謙司 金道浩 木下豊彦 野尻浩之

磁性研究ツールとして発展
HDD HeadHDD HeadHDD Head

軟Ｘ線ＭＣＤによる元素選択磁化測定実験

中村哲也、鳴海康雄、林美咲、広野等子、児玉謙司, 金道浩一、木下豊彦, 野尻浩之

磁性研究ツールとして発展
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磁化測定と同等の外場環境

測定技術に対する要請
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Copy: M. Tsunoda

応用磁性材料

しかし、これまで10 Tを超える磁場下での軟Ｘ線MCD技術は開発されていなかった

S. Shiraki et al., PRL. 92 (2004) 96102.   
応用磁性材料

パルス強磁場軟Ｘ線MCDの開発ル 強磁場軟 線 の開発

全電子収量法 対象試料は薄膜、粉末、バルク（多数）

（境界条件） 測定ツールとして発展させるための鍵

パルス強磁場下で1nA以下の電流を精度良く検出できるか？

（境界条件）



フーリエ変換ホログラフィー（レンズレスイメージング）

コヒーレントＸ線の干渉を利用したナノイメージング法。ダイナミクス測定への拡張に期待。



Ｘ線自由電子レーザー(XFEL)

XFELとSPring-8をポンプ光やプローブ光に用いた新しいダイナミクス実験が期待されるXFELとSPring-8をポンプ光やプロ ブ光に用いた新しいダイナミクス実験が期待される

SPring-8キャンパスに建設中のXFEL施設（2010年度完成予定）

・X線領域（ = 0 1 nm）のレーザー光源 ・超短パルス（~10 fs）X線領域（  0.1 nm）のレ ザ 光源 超短パルス（ 10 fs）
・非常に高い瞬間輝度（SPring-8の10億倍） ・コヒーレンス特性

XFEL利用推進研究課題XFEL利用推進研究課題
『物質のフェムト秒物理・化学現象解析のためのＸ線散乱計測技術』 代表：松原英一郎（京大）

磁気スペックル計測グループ： 角田（東北大）、中村（JASRI）、鈴木（JASRI）、淡路（富士通）


