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Fig. 1 (Color online) Schematic drawing of the origin of the mag-

neto-optical eŠect. u represents the optical rotation angle1).
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要 旨 SPring8 BL07LSU における分割型クロスアンジュレータを使った最近の軟 X 線磁気光学研究を紹介する。分

割型クロスアンジュレータの特性を活かすことで，偏光が連続的に変化する偏光変調軟 X 線光源の開発に成功し，

磁気光学効果測定と組み合わせることで，磁気円二色性と磁気旋光性を同時測定することに成功した。これら二つ

の磁気光学量から，物質固有のパラメータである誘電率テンソルを決定でき，Fe の L 殻吸収端における誘電率テン

ソルの非対角項スペクトルを求めた。本稿では，変調光源を用いた新しい軟 X 線磁気光学測定手法と従来手法を比

較することで，その有用性を示すとともに，次世代光源に向けた分割型アンジュレータの展開についても議論す

る。

1. はじめに

磁性は固体物理学における主要な研究対象の一つであ

り，その技術応用は今や我々の生活に必要不可欠なもので

ある。磁性分野における実験研究では，その測定手法とし

て，光をプローブとした測定が19世紀より広く用いられ

てきた。ここで利用されるのが，磁性体の磁化が光の偏光

状態を変化させる磁気光学効果と呼ばれる現象である。

Fig. 1 にその起源を示す1)。今，直線偏光を磁性体に入射

することを考える。直線偏光は振幅と位相の等しい左右の

円偏光の重ね合わせとして表すことができる［Fig. 1(a)］。

磁化によって左右の円偏光の位相に差が生じると，直線偏

光の向きが変化する［Fig. 1(b)］。この時，磁性体は磁気

旋光性を持つという。一方，左右の円偏光の振幅に差が生

じると，直線偏光から楕円偏光に変化する［Fig. 1(c)］。

この時，磁気円二色性（magnetic circular dichroism,

MCD）を持つという。通常，磁気光学効果において磁気

旋光性と MCD の両方が観測されるので，結果的に入射し

た直線偏光は偏光面が回転した楕円偏光となる［Fig. 1

(d)］。磁気光学効果の代表的なものに透過配置のファラ

デー効果や反射配置の磁気光学カー効果（magneto-opti-

cal Kerr eŠect, MOKE）がある1,2)。磁気光学効果を利用

した磁性測定では，磁気旋光性と MCD の二つの物理量か

ら対象の磁性情報を得る。一般的には赤外～可視光領域の

光が利用されることが多く，さらに，磁気旋光性と MCD

を同時測定する方法として，レーザーの偏光を圧電振動子

を使って連続的に変調させ，その変調光を入射光として用

いる光学遅延変調法がある1,3,4)。この原理については後述

する。

一方，放射光を利用し，入射光の波長を軟 X 線領域ま

で拡張することで，多数の磁性元素の吸収端をカバーでき

るようになる。つまり，元素選択的な測定が可能であると

ともに，共鳴効果により大きな信号が得られる。X 線

MCD (XMCD)5)は放射光を使った最も有名な磁性測定手

法である。XMCD では，sum rule を使って，磁気モーメ

ントを定量的に評価できるというメリットがあるが，二つ

(C) 2020 The Japanese Society for Synchrotron Radiation Research
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Fig. 2 (Color online) (a, b) Schematics of the ˆgure-8 undulator
(a) and the vertical ˆgure-8 (ˆgure-∞) undulator (b). (c)

Schematic of the segmented cross undulator at SPring8

BL07LSU. It consists of four ˆgure-8 undulators, four

ˆgure-∞ undulators, and seven phase shifters [Reproduced

from Ref. 6].

Fig. 3 (Color online) (a) Set up of the LMOKE measurement

with the RAE. The RAE unit comprises a multilayer mirror

and a detector. (b) Typical results of the intensity variation

with rotation angle, x, for an Fe ˆlm taken at hn＝710 eV.

The solid and broken lines represent the proˆles obtained

when the magnetic ˆelds were ＋0.3 T (＋B) and －0.3 T
(－B), respectively. uK can be determined from 2 u s

K＝u
(－B)－u (＋B) for the s wave, 2up

K＝u (＋B)－u (－B) for

the p wave, respectively [Reproduced from Ref. 7].
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の磁気光学量のうち，MCD の情報しか得られない。

そこで本稿では，磁気旋光性の情報が得られる，軟 X

線領域における共鳴 MOKE 測定についてまず紹介する。

さらにその発展として，筆者らが新たに開発した連続型偏

光変調軟 X 線（以下，変調軟 X 線とする）光源を利用し

た共鳴 MOKE 測定の結果についても述べる。この新手法

では，それまで軟 X 線領域で困難であった MCD と磁気

旋光性の同時測定を可能にし，その結果，物質の基本パラ

メータである誘電率テンソルを求めることができる。

2. 共鳴 MOKE

まず，筆者らが行った，従来の手法を用いた共鳴

MOKE 測定の結果を紹介する6,7) 。測定は SPring8

BL07LSU8)にて実施した。このビームラインでは，Fig. 2

に示す世界唯一の分割型クロスアンジュレータを有してい

る。分割型クロスアンジュレータは，水平方向の直線偏光

を発生する水平 8 の字アンジュレータ［Fig. 2(a)］と垂直

方向の直線偏光を発生する垂直 8（∞）の字アンジュレー

タ［Fig. 2(b)］の 2 種類のアンジュレータから成る。各 4

台のアンジュレータが交互に並び，その間に移相器が 7

台設置されている［Fig. 2(c)］。移相器は永久磁石と電磁

石で構成されており9)，電子ビームの軌道を変えること

で，水平と垂直の直線偏光間の位相差を制御し，様々な偏

光状態の高輝度軟 X 線の発生が可能である。

次に，軟 X 線領域における MOKE 測定手法について述

べる。MOKE における磁気旋光性により回転した偏光面

の角度をカー回転角（uK）という。uK の測定には Fig. 3

に示すような rotating analyzer ellipsometry (RAE）と呼

ばれる手法が用いられる。磁気光学効果により偏光が変化

した，磁性体からの反射光を，光の波長に合わせた多層膜

ミラーに導き，さらにミラーによって反射された光の強度

を検出器で測定する。ミラーと検出器（本研究ではマイク

ロチャンネルプレート，MCP を使用。）のユニット

（RAE ユニット）を，磁性体とミラーを結んだ直線を回転

軸として回転させる。その回転角を x と定義する。ミ

ラーからの反射光強度はミラーに対して s 偏光配置になっ

た角度 x で最大になるので，強度の x 依存性は Fig. 3(b)

のように正弦波の形をとり，偏光面方向が特定できる。試

料に印加した磁場の正負両方向に対してこの測定を行うこ

とで，その差分の 1/2 が uK として求められる。本研究で

は，マグネトロンスパッタ法で作製した，Ta/Cu/Fe/

MgO(001)ヘテロ構造試料を測定試料として用いた。Ta,

Cu, Fe の膜厚はそれぞれ 2, 2, 30 nm であり，Ta/Cu は

Fe の酸化を防ぐためのキャップ層である。磁性を示す埋

込 Fe 薄膜は面内に容易磁化方向を持ち，Fig. 3(a)にて示

す面内方向に飽和磁場以上の B＝±0.3 T の外部磁場を超

伝導マグネットで加えた。このように磁場方向が試料面内

かつ光の入射面に平行な MOKE 配置を縦MOKE（ lon-

gitudinal MOKE, LMOKE）配置という。入射角 qi は試
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Fig. 4 (a) Spectrum of the magneto-optical Kerr rotation angle uK

of the buried Fe nanoˆlm at Fe L2,3 edges obtained by meas-

urement. (b) A simulated spectrum of the quantum-

mechanical calculation on Fe metal with the KKR-Green's

function method. Two dashed lines correspond to the L2 and

L3 absorption edges [Reproduced from Ref. 7].
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料の面直方向から約80°とし，試料温度は室温で実験を行

った。

Fig. 4(a)に RAE で得られた，埋込 Fe 薄膜の L 殻吸収

端における uK スペクトルを示す。入射光の偏光は試料に

対して s 偏光とした。 L3 殻吸収端において10度以上の uK

が得られているのがわかる。これは，赤外光（0.75 eV）

を使った MOKE の uK＝0.87度10)の10倍以上の値である。

つまり，共鳴効果により大きな uK が得られ，より高精度

な測定が可能であることを意味する。s 偏光，p 偏光を入

射した時の LMOKE で得られる uK と楕円率 eK は以下の

式で表現される（それぞれの偏光を上付き添え字で表

す)2)。ここで，eK は楕円偏光の長軸を a，短軸を b とし

てeK＝arctan(b/a)と定義される。

u s
K＋ie s

K＝－
rps

rss


－in0nQ
(n2－n2

0)

cos qi tan qt

cos(qi－qt)
, (1)

u p
K＋ie p

K＝－
rsp

rpp


－in0nQ
(n2－n2

0)

cos qi tan qt

cos(qi＋qt)
. (2)

式中の rij は複素フレネル係数と呼ばれ，入射光の j 偏光

電場と反射光の i 偏光電場の比率を表す。また，n と n0

はそれぞれ磁性を担う Fe 薄膜と非磁性のキャップ層（Ta/

Cu）の複素屈折率であり，qt は屈折角である。これまで

にも Fe 薄膜を使った Fe L 殻吸収端近傍の uK スペクトル

は報告されていたが11,12)，本研究ではキャップ層の組成を

変えることで，式(1)の分母 n2－n2
0 の発散を抑え，Fe 本

来のスペクトルを得ることに成功した。実際，L2 と L3 殻

吸収端で uK の符号が反転することを初めて明瞭に示した。

さらに，得られた uK スペクトルを第一原理計算で求め

たスペクトルと比較した。この計算では，KKRCPA

LDA パッケージの Machikaneyama (AkaiKKR）を利用

し，バルクの Fe (bcc)に対する uK スペクトルを KKR グ

リーン関数法から計算している13)。電子構造は密度汎関

数理論の局所密度近似（ local-density approximation,

LDA）の枠組みで計算し，相対論的効果は内殻電子及び

価電子双方で考慮している。計算の詳細は先行研究を参照

していただきたい14)。計算結果を Fig. 4(b)に示す。スペク

トルの絶対値や，符号反転も含めた形状が実験値と良い一

致を示しているのがわかる。これまで式(1, 2)を使った現

象論的な共鳴 MOKE の計算や考察は行われてきたが，本

研究でミクロな視点からアプローチでき，本計算手法の有

用性を示すことができた。

以上軟 X 線領域における従来の MOKE 測定手法と最近

の筆者らの研究を紹介したが，上述の通り，本手法では磁

気旋光性に由来する uK を求めることができる一方，もう

一つの磁性パラメータである MCD に由来する eK を求め

るのは比較的困難である。軟 X 線領域で磁気旋光性と

MCD 双方を測定するには，赤外～可視光で行われている

ような偏光が連続的に変化する変調光源が必要であるが，

そのような光源の実現にはこれまで至っていなかった。

3. 偏光変調型軟 X 線を用いた共鳴 MOKE

そこで筆者らは，SPring8 BL07LSU の分割型クロス

アンジュレータの特性を活かして，世界で初めて変調軟

X 線光源を開発した。光源の実現には分割型クロスアン

ジュレータを構成する電磁石移相器に交流電流を流す。

Fig. 5 は変調軟 X 線のイメージを表している。電磁石移相

器に周波数 n の正弦波交流電流を流すことで，Fig. 5(b)に

示すような，斜め直線偏光（skew linearly, SL）から左右

の円偏光へ周波数 n で切り替わる変調光源が実現できる。

この時の光学遅延量 d は

d＝d0 sin 2pnt, (3)

という式で与えられる。ここで，d0 は遅延量の振幅を表

し，直線から右または左円偏光へ連続的に変化する際は

d0＝p/2 となる。この変調光源を MOKE 測定の入射光と

して用いると（光学遅延変調法），磁性体からの反射光強

度のうち，MCD に由来する eK の情報が n 成分として，

磁気旋光性に由来する uK が 2n 成分として得られる。Fig.

5(c, d)はそれらの様子を図示している。つまり，検出信号

から n, 2n 成分を抽出することで，磁気旋光性と MCD の

二つの磁気光学パラメータを同時にかつ高感度に測定する

ことが可能である1,3)。

この変調軟 X 線を実際に MOKE 測定に利用する方法を
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Fig. 5 (Color online) (a) Image of the polarization-modulated

light with the LMOKE setup. (b) Time dependence of the

retardation d＝(p/2) sin 2pnt. The polarization of light with

retardation d varies skew linearly (SL)→right-handed circu-

lar→SL→left-handed circular→SL. (c) and (d) Schematic

for why the n and 2n components represent MCD and the

Kerr rotation, respectively. Projections onto the x axis of the

electric ˆeld re‰ected from samples (c) with MCD and (d)

with the Kerr rotation [Taken from Ref. 15].
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紹介する。従来の共鳴 MOKE 測定で用いた RAE ユニッ

トを使用する点は同じであるが，変調軟 X 線光源を用い

ることで，x の回転が不要になる。Fig. 6(a)に示したよう

に，LMOKE 配置で，磁場方向と入射面に平行な軸を y

方向とする。まず，RAE ユニットを試料からの反射面に

対して平行方向（z 方向）に固定した配置を考える。この

時の x を p/2 と定義する。この状態で検出器から得られ

る信号のうち，DC 成分，n 成分，2n 成分をそれぞれ

I(0), I(n), I(2n）とすると，従来の MOKE 測定で s 偏光

を入射したことに相当する u s
K と e s

K が

I(0)＝Cs{1＋us2
K＋es2

K＋2u s
KJ0(d0)},

I(n)＝4Cses
KJ1(d0),

I(2n)＝4Csu s
KJ2(d0), (4)

という式で表すことができる。ここで Cs は比例定数，

Jn(d0）は n 次のベッセル関数をそれぞれ表す。一方，

RAE ユニットを Fig. 6(b)のように反射面に対して垂直方

向（x 方向）に固定した場合（x＝0）は，従来手法の p 偏

光を入射したことに相当する u p
K と e p

K が，

I(0)＝Cp{1＋u p2
K＋e p2

K＋2u p
KJ0(d0)},

I(n)＝－4Cpe p
KJ1(d0),

I(2n)＝4Cpu p
KJ2(d0), (5)

という式で表せられる。ここで Cp は p 偏光に対する比例

定数である。式(4)と(5)の詳細に関しては原著論文15)を

参照していただきたい。本研究では，式(3)における偏光

変調を，周波数 n＝12.987 Hz, 25±0.588 A で変調された

電流を移相器に加えることで実現させた。交流成分の振幅

0.588 A が d0＝p/2 に対応し，左右の円偏光へと変化する。

Fig. 6 に変調軟 X 線を入射光として用いた共鳴 MOKE

測定結果を示す。試料は上述したものと同じ埋込 Fe 薄膜

で，同じく Fe L 殻吸収端近傍にて測定した。入射角，外

部磁場，温度等の条件も同じである。s 偏光，p 偏光を入

射したことに相当する uK と eK のスペクトルがそれぞれ得

られた。絶対値は実際の光の偏光度を考慮して較正してい

る。uK スペクトルが従来手法で測定した結果を再現して

いる［Fig. 4(a)］。さらに，新しい測定手法では，RAE ユ

ニットを回転する必要がなくなったため，測定時間の大幅

短縮につながり，より詳細なスペクトル構造がより短い時

間で得られた。また，uK と eK はクラマース－クローニヒ

の関係で結ばれており，それを反映した，お互いの微分形

のスペクトルを示している2,16)。s 偏光入射と p 偏光入射

で uK と eK の符号が反転しているが，これは，今回のよう

に qi が大きく（70°qi90°），qiqt と近似できる際に，

式(1, 2)における分母の余弦関数の符号が反転することに

由来する6,7,12)。

式(1)と(2)において，磁気光学効果の情報はフォーク

トパラメータ Q に含まれている。この Q は物質の基本的

な固有パラメータである複素誘電率テンソルの 2 成分の

比で表すことができる。

Q＝i
exz

exx
. (6)

ここで，磁場を y 方向に印加した（LMOKE）時の誘電

率テンソルは

e＝




exx

0
－exz

0
eyy

0

exz

0
ezz





, (7)
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Fig. 6 (Color online) Geometries and results of LMOKE measurements for the Fe nanoˆlm at the L edge using the

polarization-modulated light for (a) the s wave and (b) the p wave. Solid and open circles represent the spectra of

uK (left axis) and eK (right axis), respectively [Taken from Ref. 15].

Fig. 7 (Color online) (a) exz spectra of the Fe nanoˆlm at the L
edge obtained from LMOKE measurements with

polarization-modulated light. Solid and open circles

represent its real and imaginary parts, respectively. (b) exz

spectra of bulk Fe (bcc) at the L edge obtained using the

ˆrst-principles calculation within the KKR formalism. Solid

and broken lines represent its real and imaginary parts,

respectively [Reproduced from Ref. 15].

210 ● 放射光 May 2020 Vol.33 No.3

と表せられる。対角成分は磁性情報を持たず，exx＝n2 で

与えられる。それに対して，非対角成分exz が磁気光学特

性を表し，磁性を議論する上で重要な物理量となる。式

(1, 2, 6)から，測定条件 qi と qt，磁性に依存しない n と

n0 の値がわかれば，uK と eK から exz を求めることができ

る17,18)。Fig. 7(a)に，実際に変調軟 X 線を使って得られた

uK と eK の結果から求めた，exz のスペクトルを実部虚部と

もに示す。exz の実部，虚部の間にもクラマース－クロー

ニヒの関係が成り立つため，スペクトルがそれを反映した

微分の関係になっている。さらに，上述した第一原理計算

の手法でバルクの Fe (bcc)に対する exz のスペクトルも求

め，実験結果と比較を行った。その結果を Fig. 7(b)に示

す。スペクトルの絶対値，全体の形状ともに，L3 殻吸収

端のピーク構造を除いて，実験値と良い一致を示している

のがわかる。つまり，本研究で新たに開発した測定手法

と，本計算手法が，物質の最も基本的なパラメータである

複素誘電率テンソルを軟 X 線領域で求めるのに大変有用

であると言える。他方で，実験値では706 eV 辺りで exz の

実部のピークと，虚部のディップが確認できる。これは，

Fig. 4, 6 で見られる，uK と eK スペクトルのピークまたは

ディップに由来し，先行研究より薄膜における干渉効果に

よるものと言われている11,12)。バルクに対する計算スペク

トルで見られないことからも，試料の形状に由来するスペ

クトル構造であると考えられる。その詳細は今後他の厚み

の試料も測定することで明らかにしていきたい。

4. まとめと今後の展望

軟 X 線領域における磁気光学研究について概観し，

SPring8 BL07LSU の分割型クロスアンジュレータから

の変調軟 X 線を用いた新しい測定手法を紹介した。2 種

類のアンジュレータと移相器から構成される分割型クロス
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アンジュレータの特性を活かすことで，変調軟 X 線光源

の開発に成功し，これまで赤外～可視光領域にとどまって

いた光学遅延変調法を Fe の L 殻吸収端にて実施した。埋

込 Fe 薄膜の磁気旋光性（カー回転角）と MCD（楕円率）

の両スペクトルが同時に得られ，さらに，軟 X 線領域に

おける誘電率テンソルを求めることが可能となった。本研

究で新たに開発した磁性測定手法は，1）元素選択性を持

ち，2）photon in-photon out のバルク敏感な測定であり，

3）位相検波法により高感度測定が可能であり，そして，

4）誘電率テンソルが決定できる，という多くのメリット

を持っている。特に，4）の誘電率テンソルを完全決定で

きる点は，物質中の電子状態やその光学遷移を軟 X 線領

域で考察できることを意味する。さらに，光学素子を設計

する上でも重要なパラメータであるため，高次高調波レー

ザーや放射光技術の発展に大いに貢献できると考える。

また，本研究の肝である分割型アンジュレータについて

は，アンジュレータセグメントを APPLEII 型にするこ

とで新たな光源特性を持たせることができる19)。例え

ば，直線偏光の角度を連続的に変化させる新しい軟 X 線

磁気光学実験法が開発でき，より高精度な磁気旋光性デー

タを得ることができる。その結果，物質のスピン－軌道相

互作用などの情報をより正確に抽出できるであろう。ま

た，この分割型アンジュレータでは円偏光の 3 次光も生

成することができるので，物質を構成する全元素からの磁

気情報の抽出も期待できる。さらに，偏光も高速に切り替

えることができるので測定時間も短くなり，位相検波法な

どの高感度測定技術とも組み合わせることができる。分割

アンジュレータ光源の開発により，今後も偏光変調を利用

した軟 X 線磁気光学実験は発展するであろう。
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New soft X-ray magneto-optical method with the
segmented undulator and its future perspectives
for new light source
Yuya KUBOTA RIKEN SPring-8 Center, 111 Kouto Sayo-cho Sayo-gun, Hyogo 6795148

Iwao MATSUDA The lnstitute for Solid State Physics, The University of Tokyo, 515 Kashiwanoha,
Kashiwa, Chiba 2778581

Abstract We present recent studies of the magneto-optical eŠect in the soft X-ray energy region with the

segmented cross undulator at SPring8 BL07LSU. We have succeeded in developing a new soft

X-ray source with polarization modulation and observing the magnetic circular dichroism and the

optical rotation simultaneously. Moreover, the complex permittivity tensor of Fe was directly de-

termined at L shell absorption edge using the two magneto-optical parameters. We show the

usefulness of the new soft X-ray magneto-optical method compared with the existing one. In

addition, future perspectives of the segmented undulator for new light source will be discussed.




