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１．はじめに
　近年，スピントロニクスデバイスは高速化および低消費
電力化に向けて急速な発展を遂げており，その基盤となる
磁性薄膜における磁化ダイナミクスを実空間・実時間で理
解する重要性が増している。特に，磁気応答を支配する主
要因として長く注目されてきたスピン角運動量に加え，軌
道角運動量（OAM）が創出する新たな磁気現象やデバイ
ス機能が近年注目されており，スピン・軌道双方の自由度
を動的に捉える手法の開発が求められている。
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Abstract
　スピントロニクス研究の発展に伴い，磁性薄膜中の磁化ダイナミクスを高時間分解能で観測する手法の重要性が高まっ
ている。本研究では，Photon Factory BL-16A に時分割 XMCD（XFMR）計測系を構築し，NiFe 薄膜においてマイクロ波励
起による磁化歳差運動を直接検出した。さらに，得られた XFMR 信号のエネルギースペクトルに対してベイズ推定解析
を適用し，磁化ダイナミクスに寄与するスピンおよび軌道磁気モーメントの動的成分を定量的に評価した。本手法は，磁
化歳差運動を構成する要素を元素選択的に抽出する新たなプローブを提供するとともに，軌道磁気モーメントに起因する
新しいダイナミクス現象の理解に対しても有効なアプローチとなる。

　磁性体中のスピン磁気モーメントおよび軌道磁気モー
メントを定量的かつ元素選択的に評価する顕著な手法
として，放射光を利用したＸ線磁気円二色性（XMCD: 
X-ray Magnetic Circular Dichroism）が広く用いられている。
XMCD は左右円偏光Ｘ線に対する吸収率の差分を取得す
ることで，スピン・軌道モーメントや異方的磁気モーメン
ト成分を分離評価できる点に特徴がある [1,2,3]。
　さらに軟Ｘ線領域では，放射光パルスの時間幅が数十 
ps と短く，この特徴を利用して XMCDを時間分解測定す

Figure 1 (a) Soft X-ray microscope installed at PF BL-16A. (b) Experimental setup of XFMR measurement. (c) Schematic representation of 
magnetization precession under FMR effect with the modulated microwave. (d) Phase delay scans of XFMR signals for Py 30nm thin film at 
the Fe L3 edge obtained using left and right circular polarized (LCP and RCP) X-rays.
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Figure 2	 (a)(b) Phase delay scans for (a) Ta(2 nm)[Pt(2 nm)/Py(5 nm)]6 and (b) Pt (10nm)/Py(30 nm) samples at various bias magnetic fields 
across the ferromagnetic resonance field. Microwave with a frequency f = 4.0008 GHz was applied for the samples. Dashed lines  
indicate t1 = 160 ps, t2 = 290 ps, t1' = 90 ps, t2' = 210 ps. (c)(d) Bias magnetic field dependence of (c)the amplitude and (d) the relative 
phase of the magnetization precession. Red and blue lines represent the fitting results.

定配置を示す。PF のマルチバンチ運転モードでは 500.1 
MHz の繰り返し周波数でパルスＸ線を利用できる。この
Ｘ線入射に同期した放射光基準信号（ f0 = 500.1 MHz）を
ファンクションジェネレータ（FG）にトリガーとして入
力し，nf0（n：整数）に対応する GHz 帯マイクロ波を生成
して，コプレーナ導波路（CPW）を介して試料に印加す
る。続いて，FG から出力するマイクロ波の位相を徐々に
変化させながら，試料を透過するＸ線強度を計測するこ
とで，マイクロ波位相に同期した磁化歳差運動の時間応
答を取得する。さらに本研究では，位相反転による高 S/N 
化を導入した。FG に入力する放射光基準信号の位相を数 
kHz の矩形波で反転させることにより，マイクロ波励起さ
れる磁化歳差運動の位相も同周波数で反転させる。この結
果，透過Ｘ線強度にも同じ変調が生じるため，その変調成
分を Lock-in amplifier（LIA）で抽出することで，XFMR 信
号を高感度かつ高精度に取得できる。Figure 1(c) に，Ｘ線
入射方向，磁化Mとマイクロ波の AC磁場 hAC，外部磁場
HDCの関係を示す。Ｘ線は試料面直方向より入射し，hAC，
HDCと直交する関係にある。Figure 1(d)に Py薄膜に対す
る XFMR 測定の典型例を示す。測定は Fe L3端で行い，外
部磁場 28 mT，マイクロ波周波数 4 GHz の条件下で，周期 
250 psの変調信号が得られた。これは印加したマイクロ波
周波数と一致しており，観測された信号が FMR に起因す
る磁化歳差運動を正しく反映していることがわかる。ま
た，Ｘ線の円偏光を反転すると信号の符号も反転すること
から，観測された変調が XMCD 由来であることが確認で
きる。
　Figure 2(a),(b) には，2 種類の磁性薄膜試料［Ta(2 nm)
[Pt(2 nm)/Py(5 nm)]6 と Pt(10 nm)/Py(30 nm)］に対する Ni L3 
端での XFMR 信号の磁場依存性を示す。両試料とも外部

ることで，磁化歳差運動などの高速磁化ダイナミクスをス
トロボスコピックに観測できる。こうした背景のもと，近
年，試料に周期的な外場（主に GHz帯マイクロ波）を印
加し，その応答を放射光のパルス列と同期させて取得する
手法である XFMR（X-ray Ferromagnetic Resonance）が確
立されつつある [4]。
　本研究では，PhotonFactory ビームライン BL-16A におい
て放射光マルチバンチモードを利用した XFMR 計測系を
構築し，磁性薄膜 NiFe（Py : Permalloy）におけるマイク
ロ波励起の磁化歳差運動を実時間で元素選択的に観測す
ることに成功した [5,6]。本稿では，その測定手法および 
Pt/Py薄膜試料に対する実験結果を紹介し，さらに XFMR 
エネルギースペクトルに対してベイズ推定解析を適用し，
磁化ダイナミクス中のスピン・軌道磁気モーメントの動的
寄与を定量的に評価した結果について述べる。

２．X-ray Ferromagnetic Resonance 計測
　強磁性体にマイクロ波を照射すると，AC 磁場により磁
化ベクトルが歳差運動し，スピン波として知られる集団的
磁化ダイナミクスが励起される。この現象は強磁性共鳴
（FMR：Ferromagnetic Resonance）と呼ばれ，スピントロニ
クスデバイスの高周波動作に不可欠な物理過程である。一
方，磁性体に対してＸ線磁気円二色性（XMCD）測定を行
うと，左右円偏光Ｘ線に対する吸収差からスピン磁気モー
メントおよび軌道磁気モーメントに選択的にアクセスで
きる。これらを組み合わせた XFMR（X-ray Ferromagnetic 
Resonance）は，FMR により歳差運動する磁化のうち，Ｘ
線入射方向に射影された成分を XMCD 信号として検出す
ることを可能にする。
　Figure 1(b) に Photon Factory BL-16A における XFMR 測
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磁場を掃引すると，各々の共鳴磁場付近（それぞれ約 30 
mT および 28 mT）で XFMR 振幅が顕著に増大し，同時に
位相の急激な変化が現れる。Figure 2(c)は，フィッティン
グにより得られた振幅と位相の磁場依存性を示している。
積層構造試料である [Ta(2 nm)[Pt(2 nm)/Py(5 nm)]6の方が，
振幅の磁場依存性のピークがブロードであり，位相もなだ
らかに変化していることが読み取れる。
　ここで，XFMR計測において観測されている磁化成分
の表式を導く。磁化M=(Mx, My, Mz)の時間変化は，以下の
LLG (Landau-Lifshitz-Gilbert)方程式に従う。

ここで，μ0は真空の透磁率，γは電子の磁気回転比，Mは
磁化ベクトルの大きさである。αは磁化歳差運動の緩和率
であり，減少論的に取り入れられた物理パラメータであ
る。Heffは実効的な外場であり，Fig.1(c)の座標を用いれば，
Heff = (hxexp(iωt),-My, HDC )とかける。ここで，hxexp(iωt)は
周波数 ωで振動する AC磁場 hACの x成分であり，-Myは
試料面直方向に生じる反磁場の効果を表している。ここで
は，磁気異方性の効果は無視している。Ｘ線は試料面直
方向 (y方向 )から入射するため，XFMR信号で計測でき
るのは Myである。hACは x軸方向に印加されているため，
Myは以下のように書き表される。

χyxは面内帯磁率の非対角項であり，式 (1)に式 (2)を代入
すれば以下のように導かれる。

ここで，　　　　　　　　　　　　　は共鳴磁場であり，
ωH = μ0 γHDC，ωM = μ0γMである。これらを用いて，Myの時
間変化は，振幅 Aと位相 θを用いて以下のように表される。

これらの式を使えば，振幅や位相の磁場変化から，緩和率
α等の面内帯磁率に含まれる物理パラメータを求めること
が可能となる。Figure 2(c)に示す曲線は式 (6)を用いたフ
ィッティング結果であり，実験結果をよく再現している。
また，求められた緩和率は [Ta(2 nm)[Pt(2 nm)/Py(5 nm)]6

が α=0.06(2), Pt(10 nm)/Py(30 nm)]がα =0.016(1)であった。
この緩和率の違いは，多層膜においては Pt/Py 界面がスピ
ン散逸やスピンポンピングを促進し，これが磁化ダイナ
ミクスの緩和率が大きくなる理由であると考えられる [7]。
このように，XFMR計測は磁性薄膜の物理パラメータの
推定に用いることができ，例えば微細加工試料やデバイス
試料のような通常の FMR計測では観測が困難な試料に対
しても，磁化ダイナミクスを評価する有効な手法になると
考えられる。

3. ベイズ推定による磁化ダイナミクス中のスピン，軌道モ
ーメントの定量的評価
　XMCD 測定では，以下に示す総和測（Sum rule） によっ
て，スピンと軌道モーメントの期待値を定量的に見積もる
ことが可能である。

Figure 3 (a)(b) Energy spectra of XFMR signals around the Ni L2,3 edges for (a) Ta(2 nm)[Pt(2 nm)/Py(5 nm)]6 and (b) Pt(10 nm)/Py(30 nm). The data 
were obtained at phase delay times of t1 = 160 ps t2 = 290 ps for Ta(2 nm)[Pt(2 nm)/Py(5 nm)]6, and t'1 = 90 ps,  t'2 = 210 ps for Pt(10 nm)/
Py(30 nm). Red and blue lines represent the estimated XFMR spectra obtained by Bayesian inference analysis. All spectra were normalized 
to the intensity at the L2 edge for comparison. (c)(d) Posterior probability distribution of the ratio of mL to mS ( r = mL / mS ) obtained by 
Bayesian inference analysis.
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　ここで Tzは磁気双極子項を表し，sは L2,3吸収端にわた
る XAS スペクトルの積分，nh は 3dバンドの正孔数を表
す。pと qはそれぞれ，L3端および L2,3端にわたるスペク
トル積分を表す。XFMR 測定においても，Ni L2,3端付近で
得られるエネルギースペクトルにこの Sum rule を適用す
ることで，磁化歳差運動中の動的なスピンおよび軌道モ
ーメントを評価することが可能となる。本研究では，ま
ず 2 種類の薄膜試料［Ta(2 nm)[Pt(2 nm)/Py(5 nm)]6 および 
Pt(10 nm)/Py(30 nm)］に対して，XFMR 信号の振幅が最大
となる遅延時刻 (Fig.2(a)(b)における t1, t2, t1', t2' )に固定し，
Ni L2,3端周辺のエネルギースキャンを行った。その結果を
Fig. 3(a)(b) に示す。両試料ともに，通常の XMCD と同様
に L3端と L2端で符号反転するスペクトル形状が確認され，
磁化歳差運動中の XMCD 成分を捉えていることがわかる。
また，マイクロ波位相を 180度シフトさせた場合にはスペ
クトルの符号も反転することも確認された。
　次に，スピンおよび軌道モーメントを誤差も含めて定量
的に評価するため，ベイズ推定を適用した。解析には，ま
ず Ni L3端および L2端付近の TEY-XMCD スペクトルを取
得し，これを基底関数として用い，XFMR スペクトルを両
端のスペクトル強度係数の線形結合で表現した。これらの
係数をパラメータ集合 θ = {C1,C2}とし，Replica Exchange 
Monte Carlo 法によって事後確率分布 Pθをサンプリングし
た。その後，式 (9)(10)を用いて r = mL/mSの事後確率分布 
Prを導出した。今回は，試料が多結晶であるため，Tz項
は無視している。Figure 3(c)(d) に各試料に対して得られた
Prを示す。Ta(2)[Pt(2)/Py(5)]6では，遅延時刻 t1と t2に対し
て得られた最確値がそれぞれ r = 0.00(2)および 0.01(3)で
あった。一方，Pt(10)/Py(30)では r = 0.01(2)および 0.02(3)
と，ごく小さいながら非ゼロの値を示した。この違いは，
界面状態および軌道磁気モーメントの異方性の強さに起因
すると考えられる。3d強磁性金属と 5d非磁性金属の界面
では，強いスピン軌道相互作用に起因する軌道混成が生じ，
mLが面直方向に向きやすい垂直軌道異方性が形成される
ことが知られている。多層膜構造の Ta(2)[Pt(2)/Py(5)]6で
は，この界面が層状に多数存在するため垂直方向の拘束が
強く，歳差運動における mLの動的成分が抑制される。そ
の結果，XFMR 測定で得られる mLは誤差範囲内でほぼゼ
ロとなる。一方，単一界面構造の Pt(10)/Py(30) では異方性
が比較的弱く，歳差運動中に微小ながら軌道モーメントの
動的成分が残存したと解釈できる。
　以上のように，XFMR 測定とベイズ推定解析を組み合
わせることで，磁化歳差運動におけるスピンおよび軌道磁
気モーメントの比率を統計的に精密に評価でき，界面スピ
ン軌道相互作用が磁化ダイナミクスに与える影響を定量的
に議論するための有効な手法であることが示された。

４．まとめ
　本研究では，Photon Factory BL-16A に XFMR 計測系を
構築し，NiFe 薄膜におけるマイクロ波励起磁化歳差運動
を元素選択的に観測することに成功した。得られた XFMR 

信号の振幅および位相の磁場依存性を LLG 方程式に基づ
いて解析することで，緩和率などの磁化ダイナミクスに関
わる重要な物理量を精度良く抽出できることを示した。さ
らに，Ni L2,3端のエネルギースペクトルに対してベイズ推
定を適用することで，歳差運動中のスピンおよび軌道磁気
モーメントを統計的に評価した。これらの結果は，デバイ
ス中の磁化ダイナミクスを実空間・実時間で観測する新た
な手法を与えるとともに，軌道自由度に基づく磁気励起の
研究へ発展する可能性を示している。
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