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概要 

超高速時間スケールにおける固体中の素励起の運動は、

これまで主にポンププローブ法を用いて測定されてきまし

た。ポンププローブ法とは、ポンプパルス光の照射によっ

て生じた系の変化を、プローブパルス光の変化量として検

出する摂動的な測定法です。一方で、摂動のない熱平衡状

態であっても、有限温度では乱雑な熱揺らぎが常に存在し

ます。例えば室温の熱エネルギーは kBT ~ 25 meV で、こ

れはおよそ 6 THz に相当します。すなわち、THz 帯にモ

ードを持つ多くの素励起は恒常的にランダムな熱運動をし

ていることになります。こうした自発的な運動は、摂動応

答を測るポンププローブ法とは相性が悪く、従来の光物性

ではあまり注目されてきませんでした。 

我々は最近、コンスタンツ大学(ドイツ)と共同で、こう

した乱雑なダイナミクスの測定を可能とする「フェムト秒

ノイズ相関分光法」 (Femtosecond noise correlation

spectroscopy, FemNoc)を提案・開発し、THz 帯域におけ

るこうした「揺らぎ」のダイナミクスを実時間領域で観測

することに成功しました。この結果、オルソフェライト

Sm0.7Er0.3FeO3のスピン再配列相転移における磁化揺らぎ

の臨界現象を、フェムト秒時間分解能で初めてとらえ、そ

れが「ランダムテレグラフノイズ」と呼ばれる特殊な運動

を表すことを見出しました[1]。 

研究手法 

測定手法の原理図を図１に示します。このシステムでは、

測定試料の磁化揺らぎの「自己相関」を検出します。まず

高繰り返し(40 MHz)のフェムト秒パルスレーザー(エルビ

ウムドープファイバーレーザーの 2 次高調波)をスペクト

ル的に二つに分割して片方に時間遅延をつけ、両者をプロ

ーブ光として磁性試料に透過させます。試料の平均磁化が

面内方向にあるとすると、熱による磁化揺らぎは面直方向

に生じます。透過光は試料の熱的な磁化揺らぎを反映して

ファラデー効果による偏光回転を受けます。この信号は

1/2 波長板、偏光プリズム、バランス検出器により構成さ

れた偏光検出器によって、それぞれの色ごとに計測されま

す。二つのプローブパルスは試料への照射タイミングによ

ってそれぞれ別の偏光回転を生じますが、これらはお互い

に完全に独立ではなく、磁化の熱運動のコヒーレンス時間

程度の遅延時間の中では有限な相関を持つ点がミソです。

つまり、レーザーの繰り返し時間(25 ns)程度の長い時間

の中では、パルス毎の偏光回転は完全にランダムですが、

光学的な時間遅延(ピコ秒程度)の時間内では一つ目のパル

スと二つ目のパルスの偏光回転の間には遅延時間に依存し

た相関が生じます。このため、各チャンネルで検出された

プローブ偏光応答の中から、繰り返しごとに乱雑に揺らぐ

信号成分のみをサブハーモニックロックイン検出[2]によ

って抽出し(ΔθN = θN - θN+1)、高速なデジタル処理によっ

て各チャンネルの出力をリアルタイムで掛け合わせて統計

平均することで、偏光回転量の相関関数(< ΔθN (t) * ΔθN 

(t+τ) >N)を計算することができます。こうした処理によっ

て、「平均値」を測るだけではわからなかった磁化の乱雑

な熱揺らぎダイナミクスを、実時間領域で検出できます。 

実験試料としてはオルソフェライト(RFeO3, R = 希土

類+Y)の混晶系である、Sm0.7Er0.3FeO3 に注目しました。

この物質は副格子中の4つのFe3+スピンが反強磁性秩序を

形成し、ジャロシンスキー・守谷相互作用により磁化がわ

ずかに傾いて弱強磁性を示す、キャント型反強磁性体と呼

ばれるものです。多くのオルソフェライトはスピン再配列

相転移(Spin Rreorientation Transition, SRT)という相転

移を示します。これはある温度領域でNéelベクトル(磁化

方向)が特定の結晶軸から別の軸へと回転するもので、磁

気異方性ポテンシャル中の 2 次相転移として解釈できます。

相転移点付近では磁気異方性ポテンシャルが平坦化するこ

とが知られ、この領域ではポテンシャルの熱分布によって

磁化の熱揺らぎが増大することが予想されます。 

SRT の温度領域は希土類の種類によって異なり、典型

的には室温以下です。しかし熱エネルギーによるノイズを

測るうえではなるべく高温で相転移を生じる方が有利と考

えられるため、今回の我々の試料では Sm と Er を混ぜる

ことで、室温よりやや上(約 310 – 320 K 近傍)になるよう

調整しました。単結晶試料は物性研の結晶合成室に設置さ

れているフローティングゾーン炉を用いて成長しました

[3]。
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実験結果 

 典型的な測定結果を図 2 (a) に示します。すべての温度

で、t = 0 ps を中心とした左右対称な波形が得られました。

ポンププローブの信号と異なり波形が左右対称であること

は、この信号が実際に試料中のダイナミクスの自己相関で

あることを表しています。観測された波形をよく見ると、

数十 ps 程度の振動と数百 ps 程度の長い緩和を含むこと

がわかります。これらの特徴は温度に対して敏感で、特に

SRT の下限温度に当たる TL ~ 40 ℃付近では、振動周期

と緩和時間の劇的な増大が見られました。スピン再配列相

転移ではスピン系の配列方向以外の秩序(格子構造など)は

殆ど変化しないことから、これらの特徴はスピン系の相転

移に伴う揺らぎダイナミクスの臨界現象を反映しているこ

とになります。これは、反強磁性体のマグノンにおけるス

ピンノイズを、ピコ秒という超高速時間領域で観測した初

めての実験と考えています。 

さて、温度依存性の実験結果をもう少し詳細に解析する

と、上記のうち速い振動成分は、過去に通常のポンププロ

ーブ分光で調べられてきた、疑似強磁性モード(qFM)の温

度依存性[4]によく一致することがわかりました。これは

弱強磁性磁化の歳差運動に対応し、あるいは磁気異方性ポ

テンシャルの底付近における単振動とも見做せるモードで

す。他方、観測された「長い緩和成分」に関しては、①調

和的振動ではないこと、そして②知られたどのモードより

もかなり遅い運動であること、の 2 点から、過去に報告さ

れてきたオルソフェライトの固有マグノンモードとは異な

るものであり、今回「確率的な運動」が測れるようになっ

たことで見えてきた、未知の運動であると考えられました。 

そこで、上記の緩和成分がどのようなダイナミクスを反

映しているのか理解するために、確率的 Landau-

Lifshitz-Gilbert 方程式によるスピンダイナミクス計算を

行いました。これは 1993 個の単位胞に置かれたスピンに

対して、熱エネルギーを反映した乱雑な磁場と、お互いの

間に働く交換相互作用を組み込んで、系全体の平均磁化の

ダイナミクスを実時間で計算するというものです。 

計算の結果、磁化の相関波形には、実験同様に振動成分

と緩和成分の二つが現れることがわかりました。そこで緩

和成分が主たる温度領域において計算された c 軸(面直)方

向磁化の実時間波形をよく見てみると、図 2 (b) のように

比較的速いノイズ成分の他に、正負二つの値を飛び飛びに

行き来するような運動が存在することがわかります。これ

はランダムテレグラフノイズ(RTN)と呼ばれる信号であり、

ポテンシャル中の二つの準安定状態間を熱的に飛び移る際

図 1. フェムト秒ノイズ相関分光法の概念図。二つのフェムト秒

プローブ光が磁化の揺らぎによって感じる偏光回転のノイズ相関

を高速に計測することで、磁化揺らぎのダイナミクスを自己相関

として可視化する。PBS: 偏光ビームスプリッタ、DM: ダイク

ロイックミラー、BPD: バランス光検出器。 

図 2. (a)SRT 温度領域(41℃)において計測されたスピンノイズの

自己相関波形。数 10 ps の比較的早い振動成分に加えて、数百 

psの長い緩和成分が観測された。(b)確率的LLGによって計算さ

れた、c 軸方向の平均磁化のダイナミクス。ランダムテレグラフ

ノイズの特徴である、乱雑な「スイッチング」が生じている。

(c)観測された振動成分は単一の準安定状態付近における qFM マ

グノンモードに相当し、緩和成分は二つの準安定状態間を熱的

に飛び越すことで生じる「スイッチング」に対応する。
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に生じることが知られています。つまり、今回観測された

「緩和成分」は、再配列相転移温度領域内で二重井戸型に

なった磁気異方性ポテンシャルの中で、熱励起によって磁

化が準安定状態間の「スイッチング」を起こしていること

の証左であることがわかりました。スピン系の RTN はこ

れまで磁気トンネルジャンクションなどのデバイスを用い

て数 10 ナノ秒程度の時間スケールで実現されてきました

が[4]、今回観測されたピコ秒領域の RTN はこれを二桁近

く上回る速度です。 

結論 

テラヘルツ帯域における反強磁性体のスピン反転は従来、

主に光励起や高強度 THz 励起などを使って、系に強い摂

動を与えるという観点から研究されてきました。これに対

して今回の我々の結果は、光励起の無い定常状態でも「自

発的に」スイッチングが生じていることを明らかにしまし

た。今回開発された超高速ノイズ相関分光法は、スピン系

のみにとどまらず、様々な固体における固体素励起の揺ら

ぎに広く応用できる可能性があります。相転移以外にも、

量子揺らぎ[5]や熱揺らぎが物性に影響を与える例は多く、

今後こうした「インコヒーレントな超高速ダイナミクス」

が本質的に重要となる物理現象の研究が進むことを期待し

ています。 
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