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トピックス エピタキシャル Fe/Au人工
格子の非線形磁気光学効果

東京農工大学工学部 佐藤勝昭•宮本大成・児玉彰弘

東北大学金属材料研究所 高梨弘毅•藤森啓安

§1 はじめに
University of Nijmcgcn A. Petukhov ・ Th. Rasing 

最近，磁性体の評価法として非線形磁気光学効

果が注目されている1)．非線形光学効果というの

は，強い光を入射したときに，電界の強度のべき

乗に比例するような分極が生じることにより起き

る光学現象の総称で，第2高調波発生(SHG),

第3高調波発生(THG)のほか，周波数の異なる

2つの波が入射したときに起きる和周波混合

(SFG)，差周波混合(DFG)などのパラメトリッ

ク過程，直流的な分極を生じる光整流などが知ら

れている2)．このうち． SHGに着目すると，入

射光の電界ペクトルをEi．公とするとき， 2次の

非線形分極pf2)は電気双極子近似の範囲で， pJ2)

=xぼEi公と表わされるが， FeやAuなど反転対

称をもつ結晶においては， 3階の電気感受率テン

ソルx位は0となり， SHGは生じないしかし，

反転対称をもつ結晶であっても表面や界面では，

対称性が破れるためxぼは有限な値をもち，表面

や界面にもとづく SHGが生じる．したがって，

SHGは表面・界面に特有の物性を調ぺるための有

用な手段となる．

磁化M をもつ物質において．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，

M 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．それでも，磁化が存在

すると表面の対称性が低下するためテソソル成分

にゼロでない要素が現れる．磁性体に強い光を入

射したときに出射される第2高調波(SH)光が受

ける磁気光学的応答を磁気誘起第2高調波発生

(MSHG)と呼んでいる．

また，直線偏光を入射したとき，磁化に応じて
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出射 SH光の偏光が入射儡光の方位から回転する

効果が起きるが，これを非線形カー効果(NOMO-

KE)と呼ぶ非線形カー効果は，線形カー効果に

比ぺ大きな値をもつ．また．縦カー配置におけ

る，面内磁化をもつ磁性体の磁気光学効果は，線

形の場合には入射角が0に近づくと減少するのに

対し，非線形の場合には増加し， 0付近では非常

に大きな値になることが知られている．

さらに，線形磁気光学効果は反強磁性体では観

測されないが．非線形磁気光学効果は有限の値を

もつことが報告されており反強磁性磁区観察など

に用いられている3)．非線形磁気光学効果一般に

ついては，筆者の解説を参照された1,ヽ4).

筆者らは，Mg0(100)単結晶基板上にエピクキ

シャル成長した[Fe(xML) / Au (xML) ]N人工格子

について線形の磁気光学効果の測定を行ってき

た平衡状態図ではFeとAuは非固溶である．

したがって FcAuという合金は天然には存在しな

いしかし，原子層制御によって）ayer-by-layer

に成長した場合には， • L1。型の正方晶の規則合金

が形成されることが高梨らにより明らかにされて

いる5). また， FeとAuをx原子層ずつ積層した

場合にも，界面にこの合金層を形成し全体として

規則的な格子を作ることが明らかになっている．

筆者らは，これまでに，一連の人工格子について

（線形の）磁気光学スペクトルを測定し，この人工

格子の電子構造は単なる Fe,Auの積層としては

解釈できず，特有の電子構造を持つとして解釈さ

れるぺきであるということを明らかにしてきた6).

この考えは第 1原理パ ソド計算から求められた磁
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第 1図 非線形磁気光学効果測定系．

気光学スペクトルからも支持されたり

最近，筆者らは，さまざまな xの[Fe(xML)/

Au(xML)]N人工格子について， S偏光入射およ

びP偏光入射に対する SHG強度の試料方位依存

性を測定した．この結果， Fe/Au人工格子から

出射される SH光の強度は基板結晶の方位に依存

して大きく変化すること，すなわち， SH光の強

度は明瞭な 4回対称のバクーソを示すことを見い

だしたまた，このバクーソの形状は，入射光と

出射光の偏光の組合せによって大きく異なるこ

と，磁界を反転するとこのパクーソは，最大45°

回転することなどが明らかになったりさらに，

非線形カー回転角は，線形の場合の値(0.3゚程度）

に比ぺ桁違いに大きいこと，回転角は，層厚xお

よび結晶方位角に依存するが，最も大きな x=

1.75 MLの場合には 31゚ 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， SH光強度と

同様に4回対称であった9)．金属人工格子の非線

形磁気光学効果に関してこのような方位依存性を

見いだしたのはわれわれの研究が初めてである．

本稿では，これらの実験結果を非線形電気感受

率テンソルの結晶対称性に基づいて解析する．
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§2 実験方法

本研究に用いた装置の概略を第 1図に示す．

使用した光源はモードロックバルス Ti-サファイ

アレーザー（波長810nm,繰り返し80MHz,パル

第2図
試料付近の詳細図．

ス幅 150fs)で， レ｀ノズで集光したときのピーク

光密度は試料面上で0.5GW/cm2に達する． SH

光は色ガラスフィルクーで選択されフォトソカウ

ソティソグ法で測定された．試料付近の様子を

第 2図に掲げる．磁界は縦カー配置で試料面内

に印加された．試料は，コンピューク制御の回転

ステージに取り付けられた．また，検光子もコソ

ビューク制御で回転できるようにした．

使用した試料は，東北大学において MBE法で

作製されたもので，作製法の詳細はすでに報告の

ある通りである10)．第 3図に示すように基板と

して MgO(lOO)を用い， 1nm厚の Feシード層

を堆積した上にAuバッフ・ァ層を 200℃で50nm

成長した後500℃で30分～1時間アニールした

ものを下地として， Fe(xML)/Au(xML)人工格

子を 70℃において交互蒸着法で作製した． Fe,

Auの層厚は単原子層(ML:mono layer)の整数倍

(x=l, 2, 3, 4-, 5, 6, 8, 10, 15)，およぴ，非整数

倍(x=1.25, 1.5, 1.75, 2.25, 2.5, 2. 75, 3.25, 3.5, 

3.75)とした．

Fe/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．典型例として第4図

にx=lおよび3.5の場合について SHG強度の磁

場依存性を示す． x=lのMSHGヒステリシスは，

3 kOeで飽和を示さなかったが， x=3.5のMSHG

固体物理



強度は，土1kOe以上の磁界で飽和した．これ

は， x=1~2に対して Fe/Au人工格子の容易磁化

方向は垂直であることが知られており＂＼今回用

いた電磁石の最大磁界 3k0cでは面内磁化は飽

和せずマイナールーブを示しているのに対し，

x=3.5のFe/Au人工格子は面内に容易軸を持ち

3 kOcで十分磁気的に飽和したものと考えられ

る．層厚が 2MLより小さな試料を磁気飽和させ

てMSHGを測定する実験については今後の課題

としたし＼

§3 実験結果

3.1 MSHGの方位角依存性

いくつかの入射ー出射偏光の組合せに対して，

試料台を回転させることによ って，SH信号強度

の方位角依存性を測定した第 5図は， x=3.75

の人工格子に P儡光を入射したときの出射P偏

光強度の方位角依存性である．（a）は入射光の波

長(810run)において測定した反射光の方位角依

存性である．当然のことながら，このバク ーソは

等方的である．白丸と黒丸は，互いに反対方向の

磁界を印加した場合の実験値である．磁化の反転
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第 3図氏／Au人工格子の構造．

に対して強度ほとんど変化しないところが，青

色フィルク ーを用いて入射光の半分の波長(405

nm)を選択して観測したところ， SH光は(b)に

示すように明瞭な 4回対称の異方性を示し，磁化

を反転するとパクーソが回転した．

以前から，Fe/Cr,Co/Cuなど多くの人工格子

において非線形磁気光学効果が研究されたが，こ

の研究で見いだされたような SH光強度の異方性

は報告されていなかった．それは，これまでの研

究で使われた試料はスバック法で作製された多結

晶薄膜であったため等方性の応答しか示さなかっ

たのに対し，この研究で使われた試料は MgO単

結晶基板にエピクキシャル成長した人工格子薄膜

であったため結晶の対称性を反映したものと考え

られる．

第 6図の白丸と黒丸は，入射・出射偏光の 4つ

の組合せ(PUI-POt,PUI-SOUt, SIn-P0¥1t, Sin-S匹，）に対
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第 5図
信号強度の方位角依存性．
(a)線形，（b)非線形． （al 270 
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する x=3.5の人工格子の SH強度のバクーソで，

互いに反対方向の磁界を印加した場合の実験値で

ある． Pin-Pou,の場合が最も信号が強く， Sin-Sou,

の場合が最も弱い P.ft-Sout.sin-POUtの信号強度

はこれらの中問の値である方位依存性は等方性

の成分と異方性の成分に分けられ， P．n-POUtでは

等方性成分の寄与が大きく，四角い形状となる

が． sift-SOUtでは等方成分の寄与はほとんどない．

図中の実線は，理論解析の式を用いてフィットし

た結果で，詳細は §4に述ぺる．

3.2 方位角依存性パクー ソの層厚依存性

x=lとx=4の間の非整数の層厚について，

SH強度の方位角バクーソを測定した．そのうち

x= 1.5, 2.25, 2.75, 3.5のデークを第 7図に示し

た例白丸と黒丸は磁場強度士3k0eに対する測

第 6図
1t=3.5の人工格子における
SHG強度の方位角依存性
(a) P.-P...，(b) P.-s_, 
(c) S .. -P..，, （d) S.,-S..，． ぃ
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算 7図 方位角パターソの層厚依存性．

固体物理



定点である．（a）はP;,.-P... ，. （b)は S,.-P...，の湯合

のパクーソである．図中の実線は §4に後述する

理論式を使ってフィットさせた計算結果である．

S;.-P＿の方が P。-POOtより明確な異方性が見ら
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非線形カー回転角の方位角依存性．

れている．層厚xを小さくしていくにつれ，方位

角依存性は小さくなり，磁界反転によるパクー ソ

の回転も小さくなった．

3.3 非線形カー回転

第 8図は． P偏光を入射した場合の Fe/Au人

工格子における SH信号の検光子回転角依存性の

うち． x=1およびx=3.5についての測定結果で

ある．白丸と黒丸は正負の磁界に対するブロット

である． SH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 9炉である．この図についていえば．x=1で

は．成＝2.74°, x=3.5では9ぜ＝8.13゚という値

が読みとれる．

実際には，非線形カー回転角叫：）は入射面と

試料の方位のなす角度に依存する．第 9図は上

に述ぺた方法で求められた回転角の方位角依存性

である．図において．動径方向の目盛は非線形カ

一回転角[deg]である．極グラフの角度軸は．茎

板のほぼ(100)方位からの角度[deg]である．（a)

はP偏光入射の場合，（b）はS偏光入射の場合で

ある．非線形カー回転角の方位依存性は． 90．の

周期をもち，基本的には“回対称であるが，試料

により異なり x=3.5では明瞭な異方性を示すの

に対し． xを小さくするにつれ等方性に近づく傾

向が見られた．
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一連の測定で最も大きな非線形カー回転角を示

したのは第10図に示すx=l.75の人工格子で，

s偏光の場合に 31.1゚ に達することがわかった13).

Fe/Au人工格子の線形磁気カー回転はせいぜい

0.3゚ であるから6l,100倍にも達する．

§4 理論解析H)

4.1 非線形感受率

ここで，結晶および表面の対称性に基づく非線

形電気感受率テ｀ノソルの解析を行う．バルク Fe

はbee,バルク Autt fee, Ll。の Fc(lML)/Au(l 

ML)人工構造はfctであるから，いずれも中心対

称をもつ．したがって，いずれの場合も 3階のテ

ソソルは0となるので電気双極子起源のバルク

SHGは存在しない中心対称のある系でも，電

気四重極子項を考えると/~/レクからのSHG が生

じる．

Fe/Au人工格子の最表面と原内の界面からの

MSHG応答への寄与に注目する．固体の性質は

表面や界面において急峻に変化する．その結果，

波動関数の非対称性に基づく 2次の非線形応答が

生じるとともに，原子間距離のオーダーの短距離

における光の電界の急速な変動が生じる．このこ

とは，微視的には表面における非局所的な遮蔽を

伴う複雑な問題を提起する．しかし，光の波長は

そのような微視的な尺度に比ぺ十分に長いので，

MSHGの実験結果を説明するためには，第一近

似としては表面や界面における電気双極子起源の

3階の非線形感受率テ、ノソルX(2),Sを用いた解析

をすればよい

人工格子においては，最表面ばかりでなく多く

の界面がSHGに寄与する．しかし，隣り合う 2

つの界面， 11と12（たとえば Fe/Au界面と Au/Fe

界面）は方位ベクトルが逆になるため SHGは強

くうち消し合う．すなわち，
x<2),l1,::: -x(2),l1 (1) 

となる．こ こに， X（2)，1,,x(2),12はそれぞれ，界面

11と界面12の非線形感受率である． しかし，上

向き界面と下向き界面にわずかなアンバラ ンスが

あると，打ち消しが不完全となる場合がある．ぁ

るいは，両界面の光電界のわずかなずれがあると
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界面の感受率の非対称部分が寄与する場合があ

る．

人工格子の層の厚みは光の波長に比ぺると十分

に小さいので，巨視的な平均電界と平均の非線形

感受率を導入すると，試料内部は実効的なバラメ

ークをもつ均質な媒質で置き換えられる． このよ

うな実効媒質近似のもとでMSHGの応答は，

(i)最表面における電気双極子型の感受率がによ

る分極

P,S(2o)＝xいが（w)Ef(w)
の寄与

(2) 

(ii)界面感受率の電気双極子型の感受率xl,dに基

づく分極

P戸＝x記年(w)E;1r(w) (3) 

の寄与，および，

圃巨視的な実効電界の非局所性（電界の空間的変

動）に基づく電気四重極子型の感受率による分極

P)• Q(2w)=x益切f(w)\7、E戸（w) (4) 

からの寄与からなる．

4.1 表面・界面からの寄与

この節では，上に述ぺ第 1近似として (i)およ

ぴ(ii)の寄与，すなわち，電気双極子型の項にの

み注目し9 (ili)の非局在性の電界からの項は §4.2

のバルクの項に含めて考えることにする．平面波

の近似のもとで， P(=pors)偏光の基本波E/(w)

を入射したときの双極子型の非線形感受率にもと

づく MSHG出力の a(=por“)偏光成分E加 "i,

フレネル係数E・°(2w)およびFj,9((J)）を用いて，

E品’=Ex,·Jg,•°(2w)が(w)が(w)E/(w) 2
i'j't' 

(5) 

と表わされる．ここに， x，．．p• は実験室座標系に

おける最表面およぴ界面に起因する全実効非線形

感受率である．線形磁気光学効果は非線形光学応

答に比し十分小さいので，フレネル係数に対する

磁化の影響は無視することができ，フレネル係数

は等方的で方位角¢に対する依存性を持たない．

したがって， MSHGの方位角および磁化に対す

る依存性は非線形感受率Xi'ft・(<p,M)で決定され

る．双極子感受率の磁化依存性は弱いので磁化の

ペき関数として展開でき，

固体物理
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第II図 実験室系と試料系の座標関係

ぃ(M)＝が0)＋xりuMけ•…•• (6)

と書ける．ここにXは4階のテ ンソルである．

L=X, Yである．大文字の添字は軸性ベクト ル

に対する添字を表わす．以下ではMについて線

形の近似のみを考え，高次の項は無視する．

4.1.1 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， 4mm

の点群のもとで3・階のテソソルは4回対称を与え

ることはない以下では簡単のために， X社の成

分をり•K とい うよう に添字のみで表わすこととす

る． Shenによれば， 4mmにおいて独立な要素

は， xzx=yzy,xxz=yyz, zxx=zyy, zzzの5つの要素

のみである刈 さらに榊＝1.hを考慮すると， テ

ソソルは次の形をとる．

(:CXXゥ xzzxyz xzxゥ

X•r= y二二：：：：） 
＝ （： ： ：ニ

zxx zxx zzz 00  0) 

方位角依存性の理論式を導く．解析において

は．試料の回転を議論するために試料座標系xyz

と実験室座標系x'y'z'を第II図のよ うに定義す

る．試料を回転したときの方位角依存性は実験室

系についての電気感受率テソソルヘの変換を考慮

しなければならない結晶座標系xyzから実験室

座標系x'y'z'への変換テソソルAijは次式で与え

られる．

(7) 

S.,-S..,,, P;.-S..＇の場合は，関与するすぺての

テソソル要素が0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11S偏光

(y'）成分は現れないこれに対し Sin-Poutの場合

には，

x切・=A..A泣-+A“A;.,x.,,

= (sin2,p+cos2 rp)x... =x ... 

が寄与するが， 一定値となり異方性をもたない．

一方， P，n-POUtの場合には， x“.“'X五冨・，x...のいず

れもが寄与するが，同様の計算により，

x兄＝（cos2,p+sin2rp)x..,=x..,, 

x広＝（cos2,p+sin2rp)x... =x..., 

x!'.':=x ... 

となり，いずれも純粋に等方的で回転異方性はも

たらさない第6図の(a)に示したよ うなP.,-P...,

応答には大きな等方性成分の寄与があるが，これ

は， zzz,zllll,llllzのすぺての成分が関与するか

らである．ここでIIは入射面に平行な成分（した

がってxまたはz)を表わす．これに対して，第

6図(c)のS.,-P..,応答の等方性成分は小さいが，

これは， zllll成分のみしか寄与しないからであ

る．第6図(b),(d)に示すPU1-SOU9,SU1-SOU，におけ

る等方性成分は， §4.2で述ぺる非局所性の項から

の寄与である．

4.1.2 表面磁性依存成分の寄与

次に非線形感受率の表面磁性依存成分を求めよ

?. 3階のテソソル要素のうち空間的に 4mmの

対称性をもち，面内に磁化をもつ系の磁気対称性

の議論から，磁化M について寄関数となるもの

はyyy,y":;yzz, x,x=~y, zyzデ”yの5要素のみで

ある．

(9) 
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(:ゥ xzzxyz xzxゥ
心＝二'z::： :：：:) 

= （； ; ; ： : 7 
o o o zzy o o) 

縦磁気カ ー効果なので，磁化M はXY面内にあ

り，（6）式に従ってMで展開するとき， X氾 テソ

ソルのり'kJI成分にのみ着目する．結晶方位から見

た場合／l（磁界に平行な）成分はX,yの作る面内



にあるから， L=X,Yである．対称性の考察か

ら，結局SHGに寄与する X匹テ ‘ノソル成分は．

つぎの 5要素のみである．

xxyX=xyぷ＝一”'XY, yxxX = -xyy Y, 

yyyX=―xxxY, yzzX= -xzzY, 

zzyX三 zyzX=-zzxY

ここで，変換行列(8)を用いて，試料座標系から

実験室座標系に変換する．このとき 4階のテソソ

ルは次のように変換する．

x各f•L• =A,•,4•A“A肛X認 (10)
入射，出射偏光の 4つの組合せに対して，以下に

述べる成分のみが有限の値をもつ．

Sin-Sou，の場合

X},:,·x·=A}ふ•rX!.r+A},Ax-xX!,x 

+2A氾，•Ax•xxら＋2A氾，•4x•yX;y

+A,•A}4•xxL+A,•4}AmXふ
・= (sin• 91+cos會．({))X!,x

+4 sin2 f/1 cos2"と
+2 sin2 f/1 cos2,, x_!.x 

1 
=Xmx+て(..（cos4,p-1) (11) 

ここで(_=xmX-2(x,..x+2X.,,.x)とおいた．他

の組合せについても同様に計算する．

Sm-P...` の場合

1 
x“'‘x•=-9m sin 4o 

4 

P.. -S..`の場合

1 
x,．iix・=x-＋4(,.(1-cos灼）

X,・...x・=X,..x 

P.. -P-の場合

1 
x、ヽヽx• =--9-sin” 

4 

(12) 

(13) 

(14) 

(15) 

となり， S...` の場合は定数項と 90・周期の余弦関

数の和． P...，の場合は 90゚ 周期の正弦関数で表わ

される．異方性をもつ項の応答は．偏光の組合せ

の如何にかかわらず同じバラメーク Cmを使って

表わされることが導かれた．

4.1.3 表面の寄与のまとめ

これまでに述ぺた表面からの非磁性，磁性の寄

与を合わせて， SHG光の電界強度＆／を(5)式

を用いて求め，出射SHG強度/=,/(2冗） IE2.,,,_l2

を見積もると

I•(9，士M)= I 士A“士B•cos什'I2 

= IAu+B•cos的 12

/'P (<p，土M)=IA'P士B'Psin 4-<p I 2 

/P'(tp,士M)=I士A”干BP'cos4-<p I 2 

= IA"'-BP'cos灼 12

/PP(〇， 士M)=IA“干B'Psin仰 I2 

(16) 

と表わされる．ここに，磁気対称性にもとづく異

方性バラメーク BN,B叩． BP',BPPは(mMのほか

フレネル因子Fを含むが，この因子は誘電率の

高い媒質への比較的小さな入射角での反射に対し

ては F,-P と E•' はほぽ等しいと考えられ， B..～

B叩~BP"~BPP 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がわかった

が，第 1式と第3式に示されるように， s..-s...̀’ 
P.. -S四配置に対してはl(rp,+M) =I(rp,-M)と

なり，磁化反転による SHG強度の方位依存性パ

クーソに変化は生じないことがわかる．しかし実

験では．第6図に示すようにs..―s...，.Pin-S...，と
もに磁化反転によるパクー ソの変化が見られてお

り．次節に述ぺる非局所場を考慮しない解析では

不十分であることがわかった．

4.2 非局所性の寄与

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，（4）式に示したよ

うに 4階のテソソルxijldを考慮しなければならな

い対称性の議論によれば．バルクがm3mの対

称性をもつとき．xijllのうち 0でない要素ltx1=

x.jj, x2=x;pj心＝x.．； の独立な 3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る

には， §4.1と同様変換行列(1)を用い結晶座標

系xyzから実験室座標系x'y'z'へ変換することに

より求められる．
Q Q 

xrJ4.I•r =A叫IA.I..IAnX沢 (17)

Xijldのテ、ノ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x伝）は座標変換によっ

て変化せず， Pin-P...，と S;.-P...，の等方性成分と

して寄与する．一方．電気感受率テンソルのう

ち，

固体物理



（＝ふ一(x2+2x1) (18) 

の成分が異方性を与える．

具体的には，次に掲げるテ｀ノソル成分のみが0

にならずに残る．

sin•Sout の場合

1 
x,”’• =-<sin 4"' 

4 

Sin・P.,.,の場合

1 
x‘’•‘’• =-(（1-cos 4o) 

4 

Pm•Sout の場合

1 
x,.“翼 •=--（sin“' 

4 

Pin-P ... ` の場合

(19) 

(20) 

(21) 

1 
x““•=て ((3+cos 4,p) (22) 

x....=C (23) 

となり， Soutの場合は90゚ 周期の正弦関数の寄与

が， poutの場合は定数項と 90゚ 周期の余弦関数の

両方の寄与があることが導かれる．このように，

非局所性の寄与は， §4.1.2の場合に比し，方位角

依存性に90゚ のずれを与える． §4.1と同様， SH

光の異方性を表わす三角関数の振幅は，偏光の 4

通りの組合せに共通に同じバラメーク（を使って

表わされるところが重要なボイソトである．

電気四重極子項に基づき生じる非線形分極は，

呼＝x｛jm•E•Vi•E、・ と書けるが， この式は横波の

光に対しては簡単になり，波動ペクトルのK'成

分（進行方向の成分）を qt=2冗／入＝w/cとすれ

ば， p伊＝xrがr(w/c)~·Er と表わすことができ

るので， SHG光の電界は(5)式と同様にしてフレ

ネル係数を用いて求められる．

4.3 SHG光強度の方位角依存性

非線形分極は，これまでに述ぺた 3つの寄与，

すなわち表面非磁性，表面磁性およびバルクの寄

与の合計である． SH光強度は2次の非線形出力

Ewol絶対値の二乗に比例するので．それぞれの

項の二乗だけでなく．種類の違う 2つの寄与の間

の干渉項が生じる．

Sm-Soutの場合

非線形出力の電界は

Vol. 35 No. 8 2000 

E“(o，士M）＝士A“+B“Sin 灼士c•cos 的

(24) 

で与えられる．ここに，土をつけたパラメークは

磁化に依存する項で，磁気飽和させることを前提

として考えている．これより， SH光強度は(c/2”)

の因子を別にすれば

I”('，土M)=I土A“+B“Sin4o土c・cos 4,p 12 

(25) 

となる．

sin-POO` の場合

非線形出力の電界は

E'P((fJ，士M)=A叩—B'Pcos仰士C""sin 4,p 

(26) 

により与えられる．したがって SH光強度は

P('，士M)=IA...-B'Pcos灼士CIPsin 4<p I 2 

(27) 

となる．

p血-Soutの場合

非線形出力電界は

た（rp，土M)＝土A”-B”sin”'干C"°cos灼

(28) 

で与えられるしたがって， SH光強度は

I"'((fJ,士M)=I土A戸-B""sin”'干C'"cos灼 12

(29) 

となる．

PUI-POO1の場合

非線形出力電界は

E""((fJ,士M)=APP十BPPcos 4<p干CPPsin 4(/J 

(30) 

したがって SH光強度は

I叫 ， 土M_) = I・炉 ＋ B ~P cos 4戸 C” sin 49 1 2 

(31) 

と書ける． §4.1.3に述べたのと同様の議論から，

表面磁性起源のパラメーク C同様，電気四重極

子項起源のパラメーク Bについても， B..:::::B...～
BP":::::BPPが成立するので， 4つの偏光配置の方位

角依存性パクーソの異方性を共通のバラメーク

B,Cで表わせること，磁界の反転に対しI(<p,

-M)=I(-<p, +M)という関係が成立すること，

P.,―S~1, SUI-S匹，においても磁化反転によるパクー

ソの変化を期待できることなどが予測された．

この理論的考察がどの程度正確かを， x=3.5の
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第12図 非線形カー回転の方位角依存性のシミュレーショソ結果(Sinの場合）．

人工格子について検証した．第6図の実験結果の

第2高調波強度の絶対値自身には意味はないが，

異なる実験配置の間に強度の相対的な関係は保た

れている．したがって，方位依存性が明瞭な Si.n―

P..,、の方位角依存パクーン（第6図(c)）について

(27)式のバラメークを求め，それを用いて他の実

験の少なくとも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)

から，が＝460,B=26, C= -88が得られた．こ

のB,Cの値を用いて，第6図(a),(b), (d)に示

すP.. -P....，Pし-S~t,Sb―s....のパクーソをどの程

度再現できるか調ぺた．この結果，図の実線に示

すように，等方性バラメ ークとして(a)について

は.APP=1310, (b)については心＝ー300,(d)につ

いてはA•=100 という値をとることによってほ

圧実験で得られたパクーソを再現できることがわ

かった．したがって，上に述ぺた対称性からの考

察は正しかったといえる．

4.5 非線形カ一回転角のシミュレーショソ

(24), (26), (28), (30)の各式を用いれば，入

射儡光を固定し，検光子を回転させたときの SH

光強度の検光子方位角〇依存性を求めることがで

きる．s儡光入射の湯合の強度は，

た (9)= IE5p cos(}＋E55 sin(}|2 (32) 

で与えられ， P偏光入射の場合の強度は

IP..(8) = IEPP cos 9+EPS sin 8ド (33)

で表わされる．（32)に(24),(26)を代入すること

により，

1 
I←(6)＝-｛（A吐 C'Psin 4,p-Bれ OS灼）2

2 

＋（士A“士c・cos 4,p+ BN sin 4,p) 2} 

x (l+cos (2(8-1/f;t))) ・ (34) 

x=2.75 x=Z.25 

ここに w士は次式で与えられる．

tan 21/1±=2(A吐 c叩 sin4-<p-B'P cos灼,)

x （土A“+B“sin4¢士c・cos灼）

+{(A”士C”sin“'-B叩 COS作）2

-（士A•+B"sin灯9士C"cos竹9)2}

(35) 

非線形カー回転角 0i2)はVI+とV-の差の 1/2で

ある．

同様にして，（33)に(28),(30)を代入して

1 
た (0)=-;:-{ (APP干CPPsin 4,p + BPP cos灼）2

2 

＋（士AP干C"°cos的ーB""sin 4-q,)2} 

X (l+cos (2(0-1/1士））） （36) 

ここに次式が成り立つ．

tan 21/1士＝2(APPェCPPsin灼＋BPPcos 4-<p) 

x （士A""-B""sin 4<p干C"°cos知）

+ {(APP干CPPsin竹,+BPP cos 4rp)2 
-（士A""-B"" sin 4q,干C""cos 4<p)2} 

(37) 

§4.3で求めたA,B,Cの；ミラ メーク を(35),(37) 
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第13図 フィッティソグ・パラメークの層厚依存性．

固体物理



の理論式に代入して，非線形カ 一回転角の方位依

存性を計算した．その結果，第12図に示すよう

に，第9図の実験結果に見られた 4回対称のパク

ーソを得ることができた．このように， SH光強

度の方位角依存性の実験結果から求めたバラメー

クを用いて理論的に計算したカ ー回転角の方位依

存性は，実験結果をほぽ定量的に再現できた．従

来，方位角依存性と非線形カー回転角は別々に議

論されることが多かったが，一繋がりのものとし

て解析したのはわれわれが初めてである．

4.6 バラメークの層厚依存性

Fe (xML) / Au (xML)人工格子において層厚が

1 ~x~4 の範囲にある試料について測定された

SHG光の方位角依存性から求めたフィッ ティソ

グ・パラメーク A•P, B, Cをxに対してブロットし

たのが第13図である． バラメ ーク A•P は結晶起

源の非磁性の寄与であるが， x=2.5付近で極小値

をとり，この層厚以下で急激に上昇している．表

面観察をしたわけではないので，断定的なことは

言えないが，おそらく xく2.5の試料の表面は原

子レベルでの凹凸が大きくなっているのではない

かと推測される． 一方，バ ラメーク Bの値はほ

とんど変化していないこの項はバルク または多

数の界面の存在に基づく電界の非局所性に起因す

るもので，非磁性の 4回対称異方性の起源であ

る． Bがほ圧一定値をとることは，層厚(ML)が

整数・非整数にかかわらず面内の対称性が試料内

部で比較的きちんと保たれていることを表わして

いる．一方，バラメーク Cの値は 2以下でゼロで

あるが，これは， x>2で持っていた面内の磁気異

方性が，この層厚以下で垂直の磁気異方性に変化

したことと関係していると考えられる．

§5 まとめ

Fe/Au人工格子の磁気誘起第2高調波発生

(MSHG)および非線形カー効果の測定を行い，

明瞭な 4回対称の方位角依存性および磁化反転に

よる変化を見いだした．表面の結晶対称性および

磁気対称性の観点に立って非線形電気感受率テン

ソルを用いた現象論的解析を行い，非局所性の効
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果を正しく取り入れる必要性を明らかにした．今

後 ミク ロな観点での非線形電気感受率の起源解明

が望まれる．この目的にスペクトル測定が役立つ

であろう ．

この研究は， 文部省科学研究費基盤研究Bお

よび特定領域研究 「微小領域の磁性と伝導」の助

成を受けたまた， EUの研究者交流事業にもと

づく 共同研究の一環として行われた．関係各位に

感謝する．
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