
第 6章

金属人工格子の非線形磁気光学


佐藤勝昭

｢非線形磁気光学｣というのは,磁気光学効果が非線形応答を示す現象ではな

く,非線形光学効果が磁化に応答する現象を拍している.特に,磁化誘起第 2高

調波発生 (MSHG)の現象は,反転対称をもつ物質ではバルクからは生じず,対称

性が破れる表面や界面で生じるため,表面磁性の新しい観測手段として注目され

香.本章では,初めに非線形光学の一般的な入門からスタートして,非線形磁気

光学効果とは何か,この効果からどのような情報が得られるかについて,マクロ,

ミクロ両面から理論を解説し,これまでに行われた実験結果を紹介している.次

に,FeとAuからなる金属人工格子について ,MSHGの実験方法と実験結果を記

述している.特に ,MSHGの強度が試料の方位角に大きく依存し,基板と同じ 4

回対称性を示すという実顧結果,および,大きな非線形カー回転が生じ,回転角

の方位依存性もまた4回対称を示すことを紹介し,これらの結果が非線形感受率

テンソルの対称性に基づく解析によって説明できることを述べている.
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などと書 くことができる･ここに一般化された2次の電気感受率の表式 x)( ;a

は,角周波数 a,a1の2つの波が入射し,角周波数 a)の分極が生じた場合の感受
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 磁性 を考えないときの非線形光学効果 2


通常の光学現象 (透過,反射,屈折)においては･物質中に誘起される電気分極タ
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が光の電場Eに比例 し,P=kqEと表される･ここにkは電気感受率で･PもEもベ
率を表している.式 (

クトルであるから一般にkはテンソル量である･数学的には,テンソルの成分を用い
とを表し,第 3項は直流成分が,第 4項と第 5項は入射光の 2倍の周波数成分が得られ

)65,
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項を光整流過程 

HG)過程という. 2次の非線形過程は,3階のテンソルで表されるように3つの波がSンソル計算の約束に従う.

光の電場が十分に弱いときには,分極は式 (6･1)のように扱っても差し支えない･し

かし,光の電場が強くなると#･もはや式 (6･1)は成り立たず,一般的に電気分極タは

電場Eのべき級数で展開することができ, 

関与しているので3波混合ともよばれる.以下ではSHGの場合に話を限って記述す

る.

一般に非線形感受率テンソルは,媒質の点群に属する対称操作に対して不変である.

その結果,テンソルの要素のうちある要素はゼロとなり,ある要素は他の要素と関係
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表 61 各点群におけるゼロでない独立な3階テンソル要素1 ) るので,この項の寄与は通常無視されるが,薄膜,多層膜では表面 ･界面付近での電
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図61. 61.ll縦カー効果の配置 と座標系の定義. 非線形磁気光学効果の基礎 
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式(6.18)のE,士を式 (6.17)に代入することによって非線形複素カー回転角 pK(2)は次式

のように表すことができる. 

tが 1,( 芸賢二;詣 琵 )i( ･高次項〕 62,
2-i鍔 - 欝 (･0

ここに ,x()vnおよびx()ddは, x() x()vn±i 2o2ee 2o 2i- 2ee x()ddと表したときの実数部と虚数部

で,前者は非磁性項 (〟について偶),後者は磁性項 (〃について奇)である.

線形磁気光学効果と非線形磁気光学効果の大きな違いは2つある. 1つは,緑形の


場合のカー効果はん血 のように非対角成分と対角成分の比で与えられており,一般


にこの比は 1よりかなり小さいのに対 し,非線形カー効果は式 (62)
.0に示したように 

x(2)odd/x(2)evenという比で与えられ,この項は後で述べるように,S偏光入射の場合 

x ,Jx"と書き換えることができるように同程度のテンソル要素同士の比であること

である.

もう1つは,式(6.13)に示したように線形の場合には 1/Jcos20i' XLl)の因子がかか

ることによって 雅 1)を小さくしているのに対し,非線形磁気光学効果の場合にはこの

ような因子が存在しないことである.これは,非線形磁気光学効果が,線形の場合の

ように左右円偏光に対する屈折率の差から生じるのではなく,式(6.14)のソース項で

ある界面の非線形分極 p (2)(2a))から生じていることに原因していると考えられる. 

13
6.. ミクロな視点からみた非線形磁気光学効果 5)
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62)
F, gk.2qp-CA十Q ,-ha

q

ckqpIEkp-ha
(.2


6 ) )
 

ここに,As｡ 62)はスピンー軌道結合の強さである.式 (.1の3つの行列要素から,電気

感受率が対称性の破れをどの程度敏感に感じるかが決まる.S電チ ,d電子の空間的

な分布の違いのためにSHGの偏光依存性の違いが生じる. 

6. 19
1非線形磁気光学効果の基礎 4


式 (62) 番目のバンドの波数 k kc).1は,l ,スピンOで指定される基底状態 IlTにある電

子系が ,haのエネルギーをもつ 1 kq 'rに遷移,) つのフォトンによって中間状態 I+//lc)

さらに ,haのエネルギーをもつ 2 k2//lc)) つ日のフォトンで励起状態 I+q ′′rに遷移し, 

2ha)のエネルギーをもつ 3つ目のフォトンを放出して基底状態に戻る過程と解釈する

ことができる.透明な誘電体の場合,2ha)はバンドギャップEgより小さいため,中間

状態にも励起状態にも実過程としては表在せず,仮想的な過程としてSHGが起きる.

これに対し,金属の場合には準位が連続的に分布するので,SHGには主として実過

程の遷移が寄与する.すなわち ,1つ目のフォトンでフェルミ面の下の満ちた状態か

らフェルミ面への遷移が起き,もう1つのフォトンでフェルミ面から,フェルミ面の

上の空いた準位へ と遷移 ,2倍のエネルギーのフォトンを放出して元に戻る.式 

(62) HGは金属のスピン偏極したバ.1のスピンに依存するエネルギー分母のために,S

ンド構造を反映したものになる.

図 6. 電子的なバンドの中に2に示すように,貴金属では,フェルミ面は広がったS

あり,狭いd電子帯はフェルミ面より数 eV下に存在する#.この場合の励起過程とし

ては,低エネルギーのフォトンについてはS(lld- () Se t の過程が,高エ丘e) EFS- (mpy)

ネルギーのフォトンについてはd(ie) EFS- (mpyの過程がそれぞれ関与してflld- () Se t)

いる.一方,遷移金属では,フェルミ面が狭い d電子帯に存在するため,低エネルギ
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-フォトンについてはd(lld- () d(flldの過程が,高エネルギーフォトンにBe) EFd- ie)

ついてはS(ie) EFd-S(mpy)flld- () e t の過程が関与している.非線形磁気光学効果は, 

d電子状態のスピン分極とスピンー軌道相互作用を通じて生じるので,たとえば,貴

金属と遷移金属の界面において貴金属に誘起された磁化による非線形磁気光学効果を

求めるには,波長の短い光を使った方がよいことがわかる. 

6..
14 磁化がある場合の非線形感受率テンソル

式(68のPを磁界の関数として表すと,.)

P,2( = 霊( EE+ ,,P)M),Lk 62)
()M)x)M),kX(L( EVE (･3


と書ける.ここでも繰り返される添え字については,和をとるということが暗黙のう

ちに約束されている. (D)は電気双極子,(Q)は電気四重極子を表す. 6.1.1節に述べ

たように,反転対称をもつ物質においてはバルクのxの)はゼロとなるが,表面では対

称性の破れのため有限の値をもつ.電気四重極子の項は,反転対称をもつバルクにお

いても現れる.

一方,磁化〟の存在そのものは対称性の破れにつながらない.なぜなら,〟は軸

性ベクトルなので反転対称によっても向きを変えないからである.このことは,中心

対称をもつ系では,磁化が存在するだけではバルクからの電気双極子によるSHGは

生じないことを意味し,磁化された試料でもMSHGの表面界面敏感性は成立する.

しかし,磁化〝が存在すると表面の対称性が低下するため,テンソル成分に新たに

ゼロでない要素が現れる.

このような対称性のもとでの非線形感受率を考察する.まず,電気双極子の寄与の

みを考える7).一例として,立方晶系の結晶の(001)面を考え,横カー配置,すなわ

ち,磁化〝は(001)面内にあってかつ入射面に垂直である(〟 -〃〝 )とする (横磁気

カー配置) . 

Mがなければ,この(001)面は4mm ([001]軸を4回軸とし,x面,y面を鏡映面と

する)の対称性をもち,∬面についての鏡映操作が存在する.しかし ,(001)面内に

磁化 ∬ =(0,〟, 0)が存在すると,対称性は4mmから1m的な対称性に低下する.この 

1m的対称性のもとでは,系を不変にする操作は2つしかない.∬面についての鏡映 

(mjを行うと軸性ベクトルM は-Mとなる.したがって,対称性を保証する操作は ,x

面に対する鏡映と磁化の反転をともなう対称操作 mxである.一方, 面についての鏡- y


,によってM
咲 ( m) -Myは不変である･ 

6. 1L1 非線形磁気光学効果の基礎 5

m,o5?(y= ,h)M) (62)
-x M)xB y .4
h ((

xm,ん についてこの操作 mIを施すと, 

xi)- y=i)My (2)e(M)xB( ) 6.5


および
 

xi)- )-i)M) 62)Z(My=xa(y (.6


が得られる.一万,
 

, ( = .m' oxjhTMy)瑠 )(My) (627)


となる.


このような対称操作の結果, x(2)には M について偶関数の成分x(2)evenと奇関数の成


分x(2)oddが含まれていることがわかる.
 

x,2)vn- - ee( ,x,Zod( M)-(2)dd( (.8
5e( 瑠 nM) i d - = ,o M) 62)
he M) v ) x7h

横カー効果配置における等方性表面のゼロでない要素の完全なセットを表 6.
2に示


す.比較のために,磁化のない場合のテンソル要素を表6.
3に掲げる.


縦カー配置(M= ) .
Mxでのテンソル要素は,表62においてxをyに入れ替えるだけで

得られる.

極力-配置 (M =Mz)におけるテンソル要素は,面内磁化の場合とかなり異なる.

なぜなら,鏡映mx,,に加えて回転 R,'-m- zaの対称操作が加わるからである.詳細は,文

献 8)を参照されたい.

以上をまとめて,表 6.4には縦カー効果,横カー効果,極カー効果における偶 ･奇

それぞれの電気双極子感受率の独立な要素を書き出してある8).第 1行は,縦カー配

置すなわち〝 -(〟,0,0)の場合の感受率である.同様に,横カー配置すなわち〟-

表62磁化された等方性の表面における電気双極子起源の非線形感受率 ∬(〟) 疏D)( のゼロでない要素 (

化M はy軸に平行,Z軸は表面の法線に平行,x軸は入射面内にある) 

Mについて偶 ‰ ( ) 紘 ( ) m( ) xgMy,N( )x ( )x ( )My- My,x My-,( )x My,"My,zzzMy

M について呑 ‰ ( )‰ ( )‰ ( )x ( ) x ( )xWMy- MyMy, My, My,"My -"My,j( )必打( )

表 6. ()～) )3 磁化のない等方性の表面における電気双極子起源の非線形感受率I D( のゼロでない要素8 

非磁性 ‰ -‰ -x,,2-x" 紘 -払, x zzz
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表 6.. (,M) け磁化された等方性の表面における電気双極子起源の非線形感受率x D( のゼ｡でない要誘 ′

〝について偶 〟について奇

縦カー配置 x"-xm,x,U-xtz. ‰ -紘 , ‰ -Z zz, 

MHx 払 ,払 ,xN X,zz,X" 紘

横カー配置 ‰ -払 ,xm=x,g, x町-紘 , x22,=XIZ. 

M〝y xN,紘 , XB , ん ,ん , X,LZ

極力-配置 xN-xkz.-X"-I,g ‰ -‰ --X,ボ ーX, i, 

Mnz xN-紘 , XM ん -‰ 

(0,〟, 0)の場合には第 2行,極カー配置すなわち ∬ =(0,0,〟)に対しては第 3行に示さ

れるような独立な xの要素が求められる.

一例として,図6.1に示した縦カー配置 (M〟x )で,S偏光 (E,) が入力された場

合を考える# .S l Ek E)場合であるから,S ==yHGは添え字 kが等 しい( = l 偏光では k l

の場合が対象となる.表 6.4から ,Mについて偶関数の項はば )のみであり ,P偏光が

出力され,Mについて奇関数の項はズ誹)のみであることからS偏光が出力されること

がわかる.したがって,合成された偏光の方向は磁化の向きに依存して変化すること

が理解されよう.

一方,横カー配置(∬〟″)でS偏光が入射したとき,表 6.4の第 2行から,〟 につい

て偶関数の項は xb2,寄関数の項は ‰2のみで,いずれもP偏光である.したがって,#) 8)
横カー配置では磁気旋光は起きない.しかし,強度は磁化依存性を示し, 

I2 ± -lai;'vn±x d 2 .9W(M) x ee β沼 o dl (62)

のように与えられる.ここに , α,βは入射ビームと出力ビームについてのフレネル

因子を含む係数である.この式から,反射光強度は磁化〟 に依存 して変化すること

がわかる.したがって,横カー配置でも非線形磁気光学効果を測定できる.時間反転

対称の破れのため,散逸項のない場合x(2)eyenは実数, I(2)oddは虚数でなければならな

いことが導かれる. 

6.2 非線形磁気光学効果の実験的検証 

6.2.1 MSHGの大きさの評価 と実験

実験に先立って,非線形感受率の大きさについて理論的な評価が行われた.Niに

# 電場ベクトルの方向が入射面に含まれる直線偏光をS偏光,入射面に垂直である直線偏光
をP偏光と称する. 

6. 132 非線形磁気光学効果の実験的検証 5

ついての理論的な推定は研究者によりばらつきがあり,a2 2 1 1 ~)x ()の値として 102 V1S 2 

m7),および107V1sl )という値が報告されている. S 0 01 - 2m 9 HGの検出限は19-101なの

で,いずれにせよ十分に測定できる大きさである.

初期の実験はNd: 011).したYAGの¢スイッチパルスレーザーを用いて測定された 1･ 

がって,生のデータはかなりのノイズを含んだものであった.その後,繰 り返し周期

の高いチタン･サファイア ･レーザーが使われるようになって 12),実験の信頼性はは

るかに向上し研究の幅も広がった.

例として,Saoらが用いている装置の概略を図63に示す 13)t . .使用している光源

はモードロックパルスチタン･サファイア .レーザー(波長 810nm,繰り返し80MHz,

パルス幅 150fs)である.偏光方向は,ベレック補償子を回転することにより任意の方

向に設定される.レーザービームは,レンズ 1によって試料上に50FLm程度のスポッ

トに絞られる.レンズで集光したときのピーク光密度は,試料面上で0. c5GW/m2に

連する.色フィルター 1は650nmより短い波長をすべてカットすることにより,読

料で生成されたのではない 2次高調波を取り除く,試料は電磁石の磁極の間に置かれ,

縦カー配置 (入射面内に平行に磁界を印加)をとる.反射されてきた 1次光と発生し

たSHG光の強度比が非常に大きいので,フィルターの選択が非常に重要な意味をも

つ.図では,l次光を取 り除くために色フィルター2(HOYA-SchottBG39)を2枚用い

ている.レンズ2は紫外線透過レンズで,SH光をフォトマルに集光する.チョッパ

波長8 10mm
パルス幅1 50fs
平均パワー6 00mW
繰り返し8 0MHz 

≡.y三三二-ナJ 号 ◇制御h回転ステ-てジ
試料 レ乍ンズ偏†子
1光検光子J

レンズ2--ナ


フィルター 2 -→


フォトンカウンタ コンピューータ

図 6.3 非線形滋気光学効果測定系.
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. H O))図65 MSGヒステリ

~ ∴ ∴ ∴ ∴ ∴ ∴ ∴検光子もコンピューター制御で回
MSHGは1994年以降急速に研究がシスループと線形カーヒステリシスループ . 

6 1 転できるようになっている.2 磁気誘起第 2高調波発生 

I- ∴ ∴ ∵ ∴ .- SIIG)と非線形 カー効果 

(M･2 よ 進み,次々に信頼性のあるデータが報告される

Aうになった.ここでは,その数例を紹介する. 

eogtsp.Fu 超薄膜および単結晶の非線形カー効果owaらは,バンド計算に基づ

に導き,線形の場合に比べ いてFeの非線形磁気光学スペクトルを理論的

これを受けて ,R
1990年のAk roteipts v i ∴ ∴ 二 ~ 1-のB添加磁性ガーネット薄膜についての研 t ∴ 

gらは,スパ ッタ法,かなり大きな値をもつことを予言 した4).
ef e ) 究 10および 1 年のRiらのF表面についての研究 1 1が最初である.しかし,この頃のデー) タはばらつ991

一二

inas

7)･1 . 測定には,チ で作製したFe/C学効果を測定 した16 r膜において非線形磁気光

使用 した.図66は,縦カー効果の配置で タン ･サファイア ･レーザーを用いた測定系をS. 偏
Co

if

一ty,/ヽ//Iり
)aL▲

u ing 93年,埋の境界面における非線形磁気光学効果を測定してsらは1 9

ie

1′

..Sp r らは4)

スループ/＼ ( を線形横カー⊥
II

HGの方が線形カー効果r /く 

/A

Sb
きの出射光の第2高調波成分の偏光性 光 (波長 770nm)を450斜め入射 したと

を,検光子回転により測定 した出力の偏光依存性である.この曲線は,磁化の向きに依存

の曲線が極小をとる角度の差は,カー回転 して大きなシフトを示す. M十とM_の 2つ

tMn993か多く ,pめ込まれた1 年,iさ について140という大きな値を

恥 5は, 報告した た1かならず Lも信頼性が高いとはいえなかっFe(11 の横磁気カー配置のMSHGヒステリシ0) いる 12).Re

効果のヒステリシスルー瑚
よ

, - ~′J＼~ と比較したものである▲ 1/ ///.MS･ U-/15)ノ1▲L▲▼▼/LヒヨHU▼,)'Y､/′UrITヽ〉~
i(2カー回転角q )は17で あることがわかる.角同8㌔2 

6.
)の2倍を与える.図の場合,非線形

2 非線形磁気光学効果の実験的検証｡恥 S N比が得られている. 
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図 6.
6F Cr 検光子角 (皮)界面からの SH光強度の検光子角依存性 ./e

効果に比べ大きな値したところ 03非線であったという.
0.

をもつことが証明された 

非線形磁気光
.

形カー 効果
,
は 線形カー

F学効果の入射角依存性が 

測定された.図 e ( 67は,表面に Cのキャップを付けた e ( F ▲) uのキャップを付けいて. r ■)の線形および非線形e( ,A カたF ●)およびキャップを付けない F

射角依存性を示している.線は理論的にフイットした曲線である. 8Oー回転角の入という巨大な非線形磁気光学効果が観測された 0

うに入射角がゼロ .縦磁気カー効果は,線形の場合には図の上段のよ

に近づくと減少するのに対し,非線形の場合には図の下段のように入射角が減少するとと

になる. .サンドイ もに増加し,垂直入射 (B 入射角ゼロ)付近では非常に大きな値

ッチ膜の MSHGの量子振動第7章に詳細に論じるように,磁性超薄膜においては電子がスピ

めを受けることが知られている 18).ここでは ,Cu/Co/Cu( ン依存量子閉じ込

における,量子井戸状態の電子が関与する非線形磁気 001)サンドイッチ構造膜

e,
(のひげウイスカ )ー単結晶を用

する. gらは ,CR

膜について,非線形 基板上に成長した Co(10ML)にCuキャップ層を付けた 2層

)(p 2 p 偏光入射 Pp(2 s) 光学応答の磁気効果 p()(p) (P 偏光出射),および 

inas u(001) 光学効果のあらましのみを紹介
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図 6･8 C C/u o (b)Z層膜における非線形磁気光学効果のCu層厚 (単位 MImOnF_

) PlのS ):S-PLのS Gに)依存性 

詳細な実験を行い,理論的 対する磁気効果.

erayOlH｡un.spou∩-.(a HGに対する磁気効果,O))p(pわp ):P

C.反強磁性体 に論じている 1 . 

の非線形磁磁気光学効果線形磁気光学効果は反強 性体では観測されないが,非線形

5)


値をもつことが報告されている. F


SHGスペクトルを報告 している2


bgらは,図69に示すような反磁気光学効果は有限のi .

強磁性体 C

ie

3)
.SHGスペクトルは左右円 03の2r

左右の応答は逆転 した.磁気対称性を考慮 した理論によれば, ルの異なる磁区では,

に基づ く3階の磁気双極子感受率による項,非線形分極に基づ SH強度は非線形磁化

受率,および,両者の干渉項からなり,左右円偏光を逆転す く3階の電気双極子感

(つまり,反強磁性ベクトルを反転)ことによって符号を変えるか,時間を反転する 

N)を示したが,ネール温度 (T 偏光に対 し異なる応答以上では一致した.反強磁性ベクト

形磁気光学のスペクトルは,T a る.反強磁性体の非線beらにより,磁気点群を考慮 した理論によって説an /e6. A3 F u人工格子の非線形磁気光学効果 
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した.また,このパターンの形状は,入射光と出射光の偏光の組み合わせによって大

きく異なること,磁界を反転するとこのパターンは最大 4咽 転することなどが明ら5
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16L 格子の非線形磁気光学効果 

に達することがわかった･非線形カー回転角の方位依存性は･S 

43

印加磁界O
O

/e6


2-

,,

ヒステリシスは,3k

血 人工格子の容易磁化方向は垂

H

0


1


･3


シー ド層を堆積した上に血 バッファー層を20℃で 

および の場合についてSHG強度の磁場依存性を示す･∬ -

A0 3 F実験に用いた 人工u

′Fe 

3
2
1


Fe

61.


0


35.

Oe


かになった.さらに,非線形カー回転角は,線形の場合の値 (

に大きいこと,回転角は,層酎 および結晶方位角に依存するが･最も大きなx

0 0程度)に比べ桁違い

(sot＼stu

-1
5
･7


MLの場合には30


光強度と同様に4回対称であった 29).


この節では,これらの実験結果を非線形電気感受率テンソルの対称性に基づいて解


析する.
 

1


632..
 エピタキシャル 人工格子Au/Fe

)(e

110234
-使用 した試料はMBE法で作製され t= 30'もので,図 6 0に示すように基板として･1
 __

MgO(100を用い,1


0mm成長 した後 ,5


)

5


nm厚の 

0℃で 30分 ～1時間アニール した ものを下地 として, 図 

xML

は単原子層 (mo

Au)/(Fe xML)人工格子を70℃において交互蒸着法で作製した･F の層厚Ae u,(

no MLの整数倍 ()
layer,
 ,4,,･8
6
5
 ･および,非整数倍)15
･01,
x=

α= ,.

11に ,∫-1


5
1
5
12.

/
Fe

6.


, ･53,
53,
･2
53,
52527,.,.
522,.
17.
 とした･5)
･7


Au人工格子の磁気ヒステリシス曲線をMSHGを用いて測定 した･例として図 

のMSHG

で飽和を示さなかったが,〟-3･5のMSHG強度は± 1k 以eO

上の磁界で飽和した.これ ,∬ニト 2に対して 

･…{車 重

n
o
3

D
S

)

髄
潔 

H

161.


図 人工格子の構嵐Au/Fe
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t,

s-Sin


1.

t,
ou

入射 P6 3図 の白丸 と黒丸は, -pn.

163のと考えられる.

ou.出射偏光の 4つの組み合わせ (P

162

図 6a))非線形(405nm).

sm-p Jに対するx-3･5の人工格子｡u l,in-Sou

2 第 2高調波信号強度の方位角依存性 . (a)線形 nm(810,
)･1
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(100)方位からの角度 (°eg)である. ()au人工格子の非線形磁気光学効果はP偏光入射の場合,O))は S偏光入射の 5
6
1


である.非線形カー回転角の方位 場合

あるが,試料により異なり, 依存性は 900の周期をもち,基本的には 4回対称で

Au

Aここで,

バルク はbcc,バルク はfcc,L の 1ML(FeAuFe


634..


o 

J

(S

T

S
tu
n
O
U

)雌
潔 
H
D 
S 

では明瞭な異方性を示すのに対し,ガを小さくす35.
るにつれて等方性に近づ ∬=

結晶および表面の対称性に基づく非線形電気感受率非線形感受率

l.

6.


)4


3 F

理論解析 く傾向がみられた.3

)/
4 60
0 0110
80
 016 0 180200
eg)

90x-2.25

)( c1MLテンソルの解析を行う.人工構造はf2014


図615 ∬=1 5の人工格子における S偏光入射の場合の非線形カー回転. ."0h60
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03)SIR

対するプロットである. S 非線形カー回転角の方位角依存性.H信号は正弦波的な

角度依存性を示し,磁界の反転により曲線は左右にシフトする.図の曲線は,最もよく実験を再現する正弦関数である.

正 ･負の曲線の位相差の1
/2が,非線形カー回転角涙2)である.これより,x 

人工格子において,非線形カー回転角は頑 5の=17.


った. 人工格子の線形Au/Fe 2)=3 という大きな値をとることがわか10
1.


達することがわかる33) 磁気カー回転はせいぜい 0であるから2
実際には,非線形カー回転角頑 )は,入射面と試料の

方位のなす角度に依存する.6は,上に述べた方法で求められた回転角の方位角依存性である.図におい

03.2
.

61.


6)
,100倍にも

図 

動径方向の目盛は非線形カー回転角 (e) て,°gである.極グラフの角度軸は,基板のほぼ /Ae
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Z , N+2xkA

Au

Az

/e

=SP>

6.

表面 ･界面からの寄与

この項では,上に述べた第 1近似として( i)

B.

および(ii)の寄与,すなわち,電気双極

2紘AAIzz,,対し uの場合には,xy｡tPSn-. 甲+C Oi2sn
(
= AzrX が寄与狐=ズ))2qS

JZZZu,,.の場合には , d,X IXJrx｡tuP-inするが,一定値となり異方性をもたない.一方,P

のいずれもが寄与するが,同様の計算により,芯, 9+COS2i2sn(=PP,H項 Fのバルクの項に含4.63.子型の項にのみ注目し,(iii)の電場の変動成分による項は ‰))q EkPPx=‰ ,

x.となり,いずれも純粋に等方的で回転異方性はもた

に示したような 

が,これは ,ZZZ,Z〝P, H〝Zのすべての成分が関与するからである.これに対して,

ZT

= 

p+ 1x m-X))cos2i2sn(rs)偏光の基本波 E())を入aJ' N,X&PPめて考えることにする.平面波の近似のもとで ,β(=po = 

射したときの双極子型の非線形感受率に基づくMSHG出力の α(-po 応答には大きな等方性成分の寄与がある｡tuPP∩-,rs)偏光成分E2aa, )(a361.らさない.図 

は,フレネル係数 F ¢および F

0) ･ 

と表される.ここに, x は実験室座標系における最表面および界面に起因する仝実

効非線形感受率である.線形磁気光学効果は非線形光学応答に比べ十分小さいので,

4)3(6)2(2

JP

h′

)

r,

(2q. (a))を用いて, 

CのS

ないからである.図 

)( 応答の等方性成分は小さいが,これは,｡｡tP-in361.図 

34..

I〟〝成分のみしか寄与し

における等方性成分は,6
E(aPo)(ahPF)(aFP,彩-β2LaE り漣 

に示す P

項Fで述べる電気四重極子項からの寄与である. 

d) u.S-oSt n,.S｡- uin,()(b361.

.表面磁性依存成分の寄与

フレネル因子に対する磁化の影響は無視することができ,フレネル係数は等方的で方 次に,非線形感受率の表面磁性依存成分を求めよう.磁気対称性の議論から,3階

D

位角 q )に対する依存性をもたない.したがって,MSHGの方位角および磁化に対する 4mmの対称性をもち面内に磁化をもつ系の磁化〃

,払 ,紘 ,‰ の5要素のみである･ 

のテンソル要素のうち,空間的に 
依存性は非線形感受率 ,)q(xzrh′ M)で決定される.双極子感受率の磁化依存性は弱いの について奇関数となるものはx " zy=m-‰ ,x x

0)+X,,比M L+･-で,磁化のべき関数として展開でき, x,
,

Xは4階のテンソルである.以下ではMについて線形の近似のみを考え,高次の項は


〟) =X,,(AI( と書ける.ここに, 
o O o 0 

Z

仔Z の2x

yu nZ yX 

とrX 叩 
0 Oo脚〝 

無視する. 

表面非磁性成分の寄与

表面,界面においては中心対称が破れるが,4m

C.
0 oo o 卿〔 ≡h ≡-xu

J縦磁気カー効果なので,磁化 MはXY面内にあり,Mで展開するとき,X ,Lテンソルh
mの点群のもとで3階のテンソルは 

XY,のi〝成分にのみ着目する.結晶方位からみた場合,〟(磁界に平行な)成分は のJ'k
回対称を与えることはない. S

w N-のツ 

hen

222,2z,=

4

rxz

によれば,4mにおいて独立な要素は 

の4つの要素のみである2.さらにl - jを考慮すると,テンソ'jk

m

)

q,y=XZx,
X Y,=つくる面内にあるから,L

X,,h 要素のみである.Lテンソル成分は,次の5

である.対称性の考察から,結局SHGに寄与する 

o o 

ik

ルは3つの要素之 α22g,rZを使って次の形で表される. 

Z PZ k

X' カツ T Z WZ y

ZK 

2r 

XR

VZ

X,

=Jh

P;.

Yy,

′L

xx,

k,,IS男,

x,･,

t

zz

を用いて,試料座標系から実験室座標系に変換する.このと

22Z ZZ 之 r 之 

x i=4′ XL 
方位角依存性の理論式を導く.試料を回転したときの方位角依存性は,試料座標系

から実験室座標系への電気感受率テンソルへの変換を考慮しなければならない.試料 入射偏光,出射偏光の 4つの組み合わせに対して,以下に述べる成分のみが有限の値

と実験室座標系x

る.結晶座標系坪 から実験室座標系x ′への変換テンソル は次式で与えられる. の場合 

,, ′ X㌫ 

),A


:u
とr

''Zy

y

'Z/yxyz

Xrx=

6)63.

AXyx ≡堺 ∬ -

ここで,変換行列(

き,4階のテンソルは次のように変換する. 

-=,mX N XzZXy=YR, q YX22-=一一ヅ叩Y ,y 一一のy Y -x-X zz00 0XnXXX m 
00 o o 0

0 

αJ父r _

≡ 〕-之に〔 o oツのZXX α
hh,AA,,,, AL 8)13(6

をもつ.
座標系 が2軸を共通軸として角度q )だけ回転していると定義す

I__:-X22卯ZZZ

｡｡-SinS

)lnqS)SqCO 3AAAγx′T3A, - XとY+ ,,,S,x

4 甲isn-=, XAγxAL,′2,,XAJxAI2,A,+ ,,, X㌫ ･A , ㌫ Y
OS

O 0 

PC 6)63.(

X2q,S

A2 γx,

Oi2sn)¢

(cos


4+cos
)


′, 

i4snq
(=

-

+A 舟 , X ㌫ y 

X㌫ +2 pC ㌫ +2 

x "x･圭 m 4甲 

Ax,AA Xxx,2, ㌫ + , ,

)2qcos)i2snq X㌫,P の場合は,関与するすべてのテンソル要素がゼロである.したがっ

て,入射偏光がP,Sいずれであっても出射 SHGにはS偏光成分は現れない.これに 

t｡｡S-lnS tS｡- uin

9)3.(61)-
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m X"x g,
電気四重極子の寄与

する. ここでは,バルクおよび界面による電気四重極子の寄与を考える.この場合,式 

A/e6.

F.
trE2
-
-;

8
6
1 第6章 金属人工格子の非線形磁気光学

十2X J とおいた･他の組み合わせについても同様に計算ここで ,

33)
6.
( に示したように4階のテンソルx ,,tを考慮 しなければならない.対称性の議論にsi-｡tnPuの場合 
の対称性をもつとき, hEのうちゼロでない要素は 

x.. 要素のみである･試料を回転したときの方位角依存性を求め"の独立な3


x,,3mm D,X"1x- 2xよれば,バルクが)064.
(
xl,,,X

十1 lC

X, =Xp 

Ol(6m-

･-

JiXz, 

･

-･yxxxr, 

i4snp吉6 -
.,,,,x= =x, 

P.-｡t∩Suの場合 るには,6.項Aと同様,変換行列(

y2'へ変換することにより求められる･

4
3.


x

)6
63.
 を用いて結晶座標系x yzから実験室座標系 

)9
4
S-xx

)5
64.
(緒 川 =4･A･A,,,

加のテンソルを等方性の成分と異方性の成分に分けると,等方性の成分 iは座標()t os,

h･k4･鵬 L 
Pm-P｡utの場合 

変換によって変化せず,P i-｡｡とS nPuの等方性成分として寄与する.一方,電気nP t l-｡t

感受率テンソルのうち, 

hx,,

となり,S｡｡tの場合は定数項と9 0周 期の余弦関数の机 P｡utの場合は9 0凋 期の正弦関

数で表される.異方性をもつ項の応答は,偏光の組み合わせのいかんにかかわらず同

n4pims寺-xL X･.L･･r

)6
64.
(2
2+x(3x- x.)g=
じパラメータ一 gn.を用いて表されることが導かれた･ 

の成分が異方性を与える.表面の寄与のまとめ

これまでに述べた表面からの非磁性,磁性の寄与をあわせて,SHG光の電場強度 具体的には,次に掲げるテンソル成分のみが0にならずに残る. 

E.

Sm-S｡utの場合を用いて求め,出射SHG強度I=)4
E2oPを式(63.
a C/(7)E㌔Pを見積ると2rL 2 l2


i4gsnp-i-1,
,Lrxy･y
SS(±M)-l

甲,±M)

±

l-

p,

(PS

I

I

ASS･CSSc 4 2osprI-2
lASS±CSSc p

AS±CS 2
 

4os

Pi4lsnq,
P Sl-｡｡の場合nP t
)4
64.
(

-
 4osp三g (ト c )p,±M)

IPP(±M)-,' 

Ips

q 

( PS芋CP 

BS〒C 

Al±

JA

- AP CP IZS 4cosq,-SJ-2
IS 4cosp
 ,,.


･lxIx,,

x-

x

S 2
Pi4lsnq,
 Pi｣;tn ｡｡の場合 

･-一言g と表される.ここに,磁気対称性に基づ く異方性パラメーターCSSCS 〔P CPPは 

Mのほかフレネル因子 Fを合むが,この因子 F, S
Pl-OT)

Gm xPとF,,Lま,誘電率の高い媒質への比
nPU0%% 

S,P,, i4snp 

･-lxxxxx,吉g( l
較的小さな入射角での反射に対 してほほほ等しいと考えられ,CSS-CS

とおいて差し支えない.

この式から,表面の磁化依存項を考慮すると 4回対称の方位角依存性が生じること

-P CPS-CPP

cos4p)
･ 

b-=

3


n,JX

式に示されるように,S nstPnSu配置に対 してはJ('がわかったが,第1式と第3 .-oo,i-｡t q, となり ,S｡utの場合は9 00周期の正弦関数の寄与が,P｡｡tの場合は定数項と9 00周期の余

'M)-I(q'- となり,磁化反転によるSHG強度の方位依存性パターンに変化は生, M)

じないことがわかる.しかし実験では,図 

63.
弦関数の両方の寄与があることが導かれる. 

ou4に示 したように Sln-S l,P.∩-S｡｡tとも 三角関数の振幅は,偏光の 4通 りの組み合わせに共通に同じパラメーターEを用いて61.


)･,

に磁化反転によるパターンの変化がみられており,電気四重極子項を考慮 しない解析 表されるところが重要なポイントである.

では不十分であることがわかった. 電気四重極子項に基づいて生じる非線形分極は,P(= kEI,Jhメx,,

.4項Bと同様,SH光の異方性を表す

L, ･E′,と書けるが,こ
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のパラメーターを求め,それを用いて他の実験の少なくとも

6. 人工格子の非線形磁気光学効果Au/e

))について式(55)
6.
C(3
61.


･EE),Cxirh (a/l,)･=)2(
PrCとすれば,/)a=Å/7r2
=

07
1 第 6章 金属人工格子の非線形磁気光学

の式は横波の光に対 しては簡単になり,波動ベクトルのk′成分(進行方向の成分)をqh･ 

L,と表すことができるので,SHG光の電場 異方性の大きさが説明できれば,上述の解析が正しいことになる.こうして図 (C)か

)3
66.
(

)2
66.
(

)1
66.
(2
SiOsn
l'osol-)a(PmI PPPc PP

,(d)

SSA3
-

の値を用いて,図 

tのパターンをどの程度再現できるかを調べ .この

00,

BC, a))

0A,
3
結果,国の実線に示すように,等方性パラメーターとしてAPP=11 PS=

びバルクの寄与の合計である. SH光強度は2 aaP 乗に比 = 00という値をとることによって,ほぼ実験で得られたパターンを再現できること次の非線形出力E2,の絶対値の2
 1


)066.
(2
iOn
I

)a(3
61.
 ,
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