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光 と磁気の 新 しい流れ

　　　非線形磁気光学効果 を中心 に

New 　Trends 　in　Magneto −Optics
− with 　Particular　Reference　to　the　NonHnear 　Magneto −Optical　Effect
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　The 　introductory　part　 of 　this　review 　gives　a 　brief
summary 　of　research 　 tre旦ds　in　 magneto −optics 　slnce

1989when 　the　author 　pub 圭ished“Hikari　tQ　Jiki
”
（Light

and 　Magnetism − An 　Introduction　to　Magneto −Optics）．
The　malor 　part 　of 　this　review 　is　dedicated　to　the　non −

linear　magneto −optical 　effect ，　which 　has　burst　onto 　the

scene 　in　 the　 last　few 　 years　as 　a 　result 　of　intensive

studies 　by　European 　scientists ．　 Pa「ticula「 emPhasis 　is

given 　 to　 the　fundamen 毛al 　 principles 　 underlying 　 both

the　macroscopic 　 and 　 microscopic 　origins 　of　the　effect ，
which 　explain 　why 　it　is　sensitive 　to　breaks　in　symme −

try　 at　 surfaces 　 and 　interfaces．　Severa 翌experimenta 重

studies ，　particularly　on 　multilayered 且lms，　are 　review −

ed ，　 Poss孟b賣e　apPlications 　and 　future　problems 　are 　aiso

suggested ．

Key 　words ： nonlinear 　 magneto −optical 　 ef ξect ，　second
harmonic 　generation，　longitudina！Kerr　configuration ，
transverse　Kerr　con 負guration，　symmetry 　breaking，　ln−
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1． は じ め に

　筆者 が磁気光学効果 の 基礎 と応用 の 間をっ な ぐこ とを目

的 と して 「光 と磁気」
1｝を 刊行 した の は 1989 年で あ っ た．

あ れ か ら 8 年 が 経過 した が，そ の 間磁 気光 学効果 の 分野

は，応用 ・基礎 と もに大 き く進展 した．

　光磁気 （MO ）デ ィ ス ク の 分野 で は，当時直径 8．6　cm

（3，5
”

）の デ ィ ス ク の 容量 が 128MB で あ っ た もの が，現

在 で は 640MB に ま で 高 密 度 化 さ れ た，1995 年 の

Windows 　95 の 発売 を 機 と す る フ ァ イ ル サ イ ズ の 増大 は

MO デ ィ ス ク の 需要 の 拡大 と急速 な普及 を もた ら しっ つ あ

る．ま た，直接重 ね 書 き の OW ）妓術 の 開発，磁 気誘起超 解

像 （MSR ）技 術 の 発 明
2〕な どに よ り，本 格的な マ ル チ メ デ ィ

ア 時代 に 向け，DVD −RAM 上位 の 13cm （5
”
）両面 7GB

を視野 に 入 れ た 開発研究 が行 わ れ て い る．詳細 は ， 太 田 の

解説
3
お よ び研究会資料

4］
を参照 され た い ．さ らに 高密度 の

光磁 気記録 を め ざ す短 波 長 用 媒 体 の 開発，SIL （solid　 im −

mersion 　lens＞か らの 近接場を 用 い た 高密度記録
51な ど次世

代 に 向け た多 くの 光 磁 気技術 が蓄積さ れっ っ あ る．

　本格 的 な光 フ ァ イ バ 通 信時代 が到来 し，磁性 ガ
ー

ネ ッ ト

の 磁気光学効果 を用 い た光 ア イ ソ レ ータは シ ス テ ム の 中に

定着した ．さ らに エ ル ビ ウム 添加光 フ ァ イ バ 増幅器 の 登場

は 新た な ア イ ソ レ ー
タ の 需要 を 呼び覚 ま し，希薄磁性半導

体系材料 の 開発 を 促 した
6）．磁 気 光 学 効 果 を用 い た 電 流 セ

ン サ は すで に 電力供給系統 で の 現場技術 に な っ て い る．

　磁気光学効果 に ま っ わ る基 礎研究分野 を眺 め て み る と，

各方面 で 大きな進展 が あ っ た．理 論的に は バ ン ド計算の 技

術が進 展 し，実験 の ス ペ ク トル を非常 に よ く説明で き る よ

う に な っ た
7）．実験的に は ， 磁 性多層膜 ， 磁性超薄膜，磁性

人工 格子 な どに おい て，新 た な磁気光学効果 が観測 さ れ量

子 サ イ ズ効果 に よ る 電子遷移 と して 説明さ れ た
8｝．ま た，最

近，90°に及 ぶ 大 きな カ ー回転 角 を 示 す CeSb とい う物質

が 見い だ さ れ た 9）．（温度 1，5K ，磁界 5T ）こ の よ うに大 き

な カー
回転に対して は従来 の 磁 気光学効果表式 を そ の ま ま

で は使 うこ とが で きな い ．こ の 物質 は磁界と と もに 磁気構

造 が変化 し，そ れ に 伴 っ て 磁気光学 ス ペ ク トル も変化す る

な ど基礎的に 非常 に 興味深 い 問題 を提供す る．

　磁気光学 を め ぐる もう
一

つ の 話題 は，走査型近接場光学

顕微鏡 （SNOM ）を 用 い た 微小 ビ ッ ト の 光磁気再生 で あ

る
IDI．　 SNOM と は，開 口部を 光の 波長の 数 分 の 1 以 下 に 細

め た光 フ ァ イ バ か ら漏れ出すエ バ ネセ ン ト光を用 い，開口

か ら波 長 の 数分 の 1以 下 の 近 接場位置 に 置 い た非常 に 小

さ な散乱体 で 散乱 さ れ た 光を検出して 微小領域 の 形状を観

測す る技術 で あ る．散乱体 と して 磁 性体 を用 い た 場合 に は

磁気光学効果 が 観測 され る．筆者は こ れ を用 い た磁区観察

に 取り組ん で い る が 11）， こ の 技術 は プ ロ
ーブの 偏光特性 の

問 題 な ど未解決の 点 も多 く発 展途 上 な の で 詳細 は 別 の 機会

に 解説 した い ．

　上 に 述 べ た磁気光学効果 はすべ て 線形 の 効果，つ ま り，

入射光 と同 じ波長 の 出射光 に つ い て の 磁気光学的応答を

扱 っ て きた．こ れ に 対 して 磁性体 の 表面 ・界面 に お け る非

線 形 分 極 に よ っ て 発 生 した 第 2 高調 波 の 出射光 に 対 す る

磁気光学応 答が 理 論的 に 導か れ 非線形磁気光学効果 と名付

け られ た
］2〕．こ れ に よ る と線形の 磁気光学効果 よ り も大 き

な 効果が 生 じ る可能性 が予言 され，こ れ を検証す る た め に

多 くの 実験 が 試 み ら れ，最近 に な っ て 明確 に 検 証 さ れ
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た
13）・14｝，こ の 効果 は表面 ・界面 に 特 に 敏感 な の で 磁性／非

磁 性人 工 格子の 層間磁気相互 作用 の 評価に も用い る こ とが

で き る．こ の 効果 は，記 録技術 と して は 実用 に 直結 す る と

は 考え られ な い が，新 しい 観測手段 と して 見た場合，線形

磁気光 学効果 に は な い 多 くの 情報を提供す るの で，磁性 の

基礎研究者か ら注目を 集 めて い る，

　 こ の 小 文 で は，非線 形 磁気 光 学効果 と は何 か ，こ れ に

よ っ て 磁性体の ど の よ う な 情報が 得 ら れ る の か に っ い て，

な る べ く原理 に 立 ち返 っ て 解説 を した い，

2．非線 形 磁 気光学効果 の 原 理

　2．1　磁 性 を考え な い と きの 非線形 光学効果

　透過，屈折，反射 な ど物質 の 通常 の 光学現象 は，物質中

に 誘起 さ れ る電 気分極 P が光 の 電界 E の 1 次 に比例 し，

P − x ε oE と 表せ る こ と が 前提 と な っ て い る．　 x は 電気感 受

率 テ ン ソ ル で あ る．光 の 電 界 が ト分 に 弱 い と き に は こ の よ

うな線形 の 取り扱 い を して も差 し支 え な い．しか し，光の

電界が 強 い と き，一
般的 に 電気分極 P は電 界 E の べ き関

数で 表 さ れ る．分極が電界 の 2 次以 上 の べ きで 表 され る 場

合 を非線形光学効果 とい う．こ の 効果 の 帰結 と して ，二 っ

の 光 の 波 の 混合 に よ る和周波 発 生 ， 差周波発生，光学的整

流，第 2 高調波生成 （SHG ）な どの 現象 が起きる，

　数学的 に 表 せ ば，電 気分極 の i成分 Pi は
一般 に 電界 E

」

の べ きで 展 開 さ れ，

　　P，一ε。幡 鴉＋濕 島環 ＋ π黝易E 渦 ＋ …
）　　　 （1）

に よ っ て 表 され る．こ こ に，繰り返 さ れ る添字 につ い て 和

を と る とい うテ ン ソ ル 計算 の 約束 に 従 う．xC
” ）は テ ン ソ ル

量で，η 次 の 電 気感受率 と呼 ばれ る．

　二 っ の 電 磁 波 Ej（t｝と 現 （t）が 時刻 診＝0 で 印加 さ れ た と

きの 二 次の 分極 pl・2｝（t）は 2 次 の 電気感受率 を使 っ て

Plm（t）一∫d・，d・螺 （τ1，・
・＞EKt − ・

・）E ・（t
−

・
・） （2）

の よ うに 畳み 込 み 積分 で 与 え られ る．繰 り返 され る添字 に

つ い て は和を と る もの とす る．こ の 式 に，

　　Ej（t＞；｛Elj　exp （iω it）十E2j　exp （ice2t）十 c．c．｝／2　　（3）

　　（c．C．は複 素 共 役 ）

を 代入 して ，

　　pi2〕（t）＝PI・2）（ω 1十 ω 2）exp ｛i（toi 十 ω 2＞t｝

　　　　　 十 Pl・2〕（ω 】

一
ω 2）exp ｛藪ω 1

一
ω 2）t｝

　　　　　 「「fPl2）（O＞十pi2〕（2to，＞exp （i2tUit）

　　　　　 十 pi2］（2ω 2）exp （i2bl2t）十 c．c．　　　　　　　 （4）

を得 る．すな わち第 1 項 に は 二 っ の 入射波 の 和周波数 の 成

分 が，第 2項 に は 差周波数成分が，第 3 項 に は直流成分

が，第 4 項 と第 5 項 に は 各周波数の 倍調波の 分極 が 現れ て

い る．第 1 項 と第 2 項 を光 パ ラ メ ト リッ ク過 程，第 3項 を

光整流過程，第 4 項 と第 5 項 を第 2 高調波発生 （SHG ＝

second 　harmonic　generation＞過程 とい う．こ こ に 各項の

係数 P（ω ）は 分極 Pω の フ
ーリエ 変換 とな っ て お り，

880

　　Pln（ω 1 十ω 2）
＝

κ靉（ω 1 十ω 2：ω 且，ω 2）Ej（ω 1）E 虍（ω 2 ）　 （5a）

　　Pl2〕
（ω 1

一
ω 2）＝Z鼎（ω 1

一
ω 2：ω 1，ω 2）Ej（ω 1）Ek（ω 2）　（5b）

　　plm（0）一（1／2）濃 （O：・w ，一ω ）E 」（tU）Ele（ω ） （ω 一ω 1，ω 、）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （5c）

　　pi21（2ω ）一（1／2）繍 2ω ：ω ，ω ）Ei（ω ＞Eh（ω ） （ω 一
ω 1，ω ・）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （5d）

と書 く こ とが で き る．こ こ に，一
般化 さ れ た 感受率の 表式

κ黜ω 3：ω 且，ω 2）は，周波数 が ω 1，ω 2 で あ る 二 っ の 波が 入 射

した と き に周 波 数 ω 3 の 分極 が生 じ る場合の 感受率を 表 し

て い る．2次 の 非線形過程で は X の 引数か らわ か る よ うに

三 つ の 光波 が関与 して い る の で 3 波混合 と も呼ばれ る。反

転対称 を もっ 物質で は 2 次 の電気感受率 テ ン ソ ル 濕 の す

べ て の 成分 は消滅す る こ と が対称操作か ら導か れ る，しか

し，表面 や界面 で は対称性 が破れる た め，反転対称をもっ

物質 で も有限 の 非線形感受率 を示す．ま た，バ ル ク 材料で

は，非線形感受率が 有限 の 値 を も っ た と して も入 射光 と 2

次光 の 位相整合 が とれ な けれ ば，2 次光 は 距離 と と もに 振

動しな が ら減衰 し観測 され な い こ とが わ か っ て い る．しか

し，対称性 の 破 れ る 表面 や界面 で は 位相整合 が と れ な くて

も SHG を 観 測 で き る．

　 2．2　非線形磁気光学効果 の 波動方程式

　 線形 の 磁気光学効果 は， 磁性体 に 入射 した 直線偏光 が ，

磁化 の 向 きに 応 じた 右回 りま た は左回 りの 楕円偏光 と な

り，楕円の 主 軸の 方向が磁化 の 向 きに 応 じて 右 ま た は 左 方

向 に回転す る効果で あ る．前者を 円二 色 性 ， 後者 を旋 光 性

と呼ぶ ．こ の よ うな 磁気光学応答 は，磁性体 の 複素屈折率

が 左右円偏光 に 対して 異な る こ とか ら生 じて い る．磁化 に

よ る左 右 円 偏 光 に対 す る光学 応答 の 差 は，ス ピ ン軌道 相 互

作用 に 由来 して い る
1）．線形応答の 場合媒体中の 電 界 ベ ク

トル E は波動方程式，

　　・・・… E ・… 禦壽… ）
一・ 　 　 …

に 従う．い ま，Fig．1 に 示すよ うな 縦 カ ー配置 を 考 え，座

標軸 と して は，面 の 放線方向 を g 軸，光 の 入射面 を xg 面 と

し，磁化 M は x 方向に 向い て い る とす る。こ の と き，誘電

率 テ ン ソ ル は

P

Inciden
ected 　light

IS

Fig．1　0ptical　 setup 　 showing 　 the 　 longitudinal

Kerr　configuration ．
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頑罷÷）　　 の

で 与 え られ る． こ こ に 対角成分 Exx は，磁化 の 反転 に 対 し

て 対称で あ る の に対 し非対角成分 εyg は磁化 の 反転 に対 し

て 反 対称で あ る．い ま，入射角 θi で 直線偏光が 入射 し た と

き の 反射光 の 複素 カ
ー
回転角 U「

K は

tan・u・…　（・ ・一…1罫・．
濃 識 ・

　　　　　　　　　　 cos （2の ＋ κぽ
1

　　　　　　　
×

，。、 画 羊憂｛戸。。、
・
θ、 　 　 （8）

で与 え られ る
15）．こ こ に，x！

i〕＝
ω ，。，　xSi）＝tO。。

・＝1→V2 − 1 で

あ る．

　 こ れ に 対 し，非線形磁気光学効果 は，SHG 過程で 磁性体

表面 に 生 じた非線形分極が もと に なって 左 右 円偏 光 に 対 す

る 光学応答 の 差 が 生 じる．

　 こ の 場合 の 波動方程式 は，表面 に非線形分極 P 〔21
（2 ω ）が

存在 し て こ れが 強制振動項 と して 働 くと考え て ，次式の よ

うに 表す こ とが で き る．

・・・ … E ・・… 講 ・・・… 一一
詣募・

・
（…

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　〔9）

　 こ こ に ∫
刈

（2ω 〉は 入 射光 の 電 界 E （ω ）に よ っ て 磁 性 体 に

誘起 さ れ た非線形 分極 で，

　　Pl．21（2ω 〉一漁 2ω ：ω ，ω 賜
1〕
（ω ）

・El’〕（ω 〉　 　 （10）

の よ う に 表 さ れ る．

　も し物質 が 反 転対称 を 持 っ て い る な ら ば バ ル ク の

P  
（2ω 1は存在 しな い が，界面 に お い て は 対称性が 破 れ る

た め非線形分極 P暇2ω ）は有限 の 値を持 つ ，っ ま り，非線

形分極 は界面 に の み形成 さ れ る。

　式 （9）の 解 は，斉次方程式 の 一
般解 と，非 斉 次 方 程 式 の

特殊解 の 和 とな る．斉次方程式 の 解 は，線形 の 場合 と同様

に 透過第 2 高調波 に 対す る複素屈折率

　　Nl
’ ＝εxx （2ω ）±iεy。（2ω ）sin θ2t　　　　　　　　　　 （11＞

を 与え る．一方， 非斉次部分 は 屈折率 バ に は 依存せ ず 2

次の 表面応答関数 κ
｛2〕

の み に 結 び っ く特殊解 を与 え る．こ

こ で ，フ レ ネル の 公式 を 使 っ て 左右 円 偏光 に つ い て反射光

の 電 界 の 振幅を 計算 し，線形の 場合 と同様 に

畷 一・k・）・礁 ・灘器；調瑠 ・12・

の 式を 使 っ て 複素 カー
回転角を 求め る，い ま， 縦カ ー配 置

に つ い て 考察す る．光 は入射角 θi で 斜 め 入射す る もの と

し，磁化 M は 入射面と試 料面 に 平 行，入 射 光 は p 偏光 し

て い る と仮定 す る．M ＝0 な ら ば，界面非線形分極 pcm

が 表面 に 垂直 な 場合 に 最大 の SHG 効 率 が 得 ら れ る．

Pustogowa らに よ れ ば，反射光 の 電界 の 振幅 は 次式 で 与

え ら れ る
15 ）．
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　 こ こ に F 正，碍 ，碍 は，x｛1），x〔2〕，お よ び θi の や や複雑な関

数 で あ っ て，次式 の よ うに 表 され る．

・r・・s… e・・
．
淵ilil器i・1（ei）・渉（e・）

・ 誓｝瑠雛鶚
）
［諺1；lil器i

・ ［1＋・
・1・±

（・ ）］
− 2 ・i・ ・ e・］S 漁 ）Sま（θ∂

毋 一
［1＋ κ

（1〕±
（2ω ）］S吉（θi＞＋ ［1＋ X ｛v ±

（ω 〉］S芽（の

班 一
［1＋xm

±

（2ω ）］cos θ，

上 の 式 で S吉（θi）i 　1＋xtU
±

（ω 1− Sln2 θ、，S訌θ∫）≡

（14）

v
／1＋ X｛1〕±

（2ω ）
−

sin2 θt で ある．式 （13）の E許を式 （12）に

代入す る こ と に よ っ て 非線形複素 カ
ー
回転角 pm2）は次式 の

よ うに 表す こ とが で き る．

血 贈 一・（liii篇 矯 i；il∬蕩 ）

　　　　　− i（鶴 ・高姻 　 　 ・15・

こ こ に X
〔2｝even お よ び xt2

｝°dd は ，
　 X

〔2｝± ＝
xC2

〕e”en ± 秘
21°dd

と衰 し

た と き の 実数部 と虚数部 で，前者 は非磁性項 （M に つ い て

偶），後者 は磁性項 （M に つ い て 奇）で あ る．

　上 式か らわ か る よ う に非線形 カ ー効果 は線形 の 場合 と異

な っ て 主 と して x
〔M °dd

／xi12
）even が 寄与す る． こ の 項 は反転対

称 を もっ バ ル ク 結晶で は 0 で あ る が，表面 ・界面 で は 有限

の 値 を持 つ ．こ の 表 面 敏 感 性 の ゆ え に，こ れ を 表面 磁 性 の

研究 に役立て る こ とが で きる．

　線形磁 気光学効果 と非線形磁気光 学効果 の 際だ っ た違 い

は，線形 の 場合 は式 （8）に 示 した よ うに 1／Vcos2　ei＋鮒
〕

の 因子 が か か る こ とに よ っ て ，Ψ2を 小 さ く して い る の に

対 し， 非線形 の 場合 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，左右円偏光 に対す る

屈折率の 差 か ら生 じ るで は な く式 （9）の 強制振動項で あ る

界面 の 非線形分極 P 呶2ω 〉か ら生 じて い る こ と が 原因 で あ

る と考 え られる，また，P  
は xc2）か ら生 じて い る の で ，非

線形光学効果 が表面 に 敏感 で あ る こ と もよ く理 解 で き る．

　2．3　 ミク囗 な視点から見た非線形光学効果
15）・　16〕

　 SHG の 過 程 を電 子 遷 移 の 観点 か ら眺 め て み よ う．前 に

述 べ た よ う に SHG は 三 つ の フ ォ ト ン が 関与す る過 程 で あ

る．HUbner らは摂動論 に よ っ て 2次 の 非線形感受率 π駿

と して 次 の 式を導 い た
1η，

　　伽 ，2・ ・M ）一篇 〈le＋・ql ・ 1・〉＜・］・ lh＋q＞

　　　　　　　　　　　 F σ

＜虍十 （11glk十 2q＞　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （16）
　　　　　　　 ω k ＋ 29，a

−一
εh 。

− 2ha
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　、
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鯵
拶 ・・ s

　 　 〜oble　metais 　　　　　　　　　　　 rransit，onmelalS

Fig．2　 Schematic 　illustration　of 　the　SHG 　process

for （a ） （b） noble 　 metals 　 and （c ） （d＞ transitiorl

metals ，1鋤 　For 　 noble 　 metals ，　low −energy 　photons

contribute 　 to　the　 excitation 　 of 　 predominantly

s−electrons ，　 as 　 in （a ），　 while 　high −erlergy 　 photons
contr 正bute 　to　the　excitatiorl 　 of 　d−electrons ．　 For

transition　 metals （c＞，　 predonlinantly　 d−electrons
contribute 　to　the　SHG 　yield 　by　星ow −energy

photons ，　 while 　in　（d＞ s−electrons 　are 　 mainly

involved．

こ こ に

飴 畿 禦 貿ω

一
撫 1潔 。

・17・

こ こ に λs。は ス ピ ン 軌道 結合 の 強 さで あ る．式 （16＞の 三 っ

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．一
般 に s 電 子系 に お い て は

〈s 亅zls ＞は くsixls ＞よ りか な り大 きく，d 電子系 で は ＜d 】zl

d＞と 〈dlxld ＞は ほ ぼ 等 しい と考え られ る の で，　 s 電子系 の

方が d 電 子 系 よ り表面 に 敏 感で あ る．こ の よ うな s 電子，

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，

　式 （16＞は，1番目の バ ン ドの 波数 々， ス ピ ン σ で 指定 さ

れ る 基 底状 態 11elσ〉に あ る 電 子系 が，苑ω の エ ネル ギーを

もつ
一

つ の フ ォ ト ン に よ っ て 中間状態 k 十g〆σ〉に遷移，

さ らに，勧 の エ ネ ル ギーを もつ 二 つ 目の フ ォ ト ン で 励起

状態 1々 ＋ 2卯
”

σ〉に 遷移し，2勧 の エ ネル ギーを もっ 三 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．透明な透電体 の 場合，
2勧 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 滞在せ 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，一

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
一

っ 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 もと に 戻る．式 （16）の ス ピ ン に

依存す る エ ネ ル ギー
分母 の た め に，SHG は金属 の ス ピ ン

偏極 した バ ン ド構造 を反映 した もの に な る，Fig，2 に 示す

よ うに，貴金属 で は，フ ェ ル ミ面 は広 が っ た s 電子 的な バ

ン ドの 中に あ り，狭 い d 電子帯 は フ ェル ミ面 よ り数 eV 下

882

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（filled）→ EF（s）→ s（empty ）の 過程

が，高 エ ネル ギ ー
の フ ォ トン にっ い て は d（filled）→ EF（s＞→

s（empty ）の 過程 が そ れ ぞ れ関与 して 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 ーフ ォ ト ン に つ い て は d（filled＞→ EF（d）→ d（tilled＞の 過

程 が ， 高 エ ネル ギ ーフ ォ ン トに っ い て は s （filled）→EF（d＞→

s （empty ）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 軌道相互作用 を 通 じて 生

じ るの で，例 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．

　2．4　磁化をもつ 物質の 非線形テ ン ソ ル

　式 （10＞の P を 磁界の 関数 と して 表す と，

　　pi2）（ハの＝
κ鼎〔ハのEjEk　　　　　　　　　　　　　 （18＞

と書ける．こ こ で も繰 り返 さ れ る添 え 字 に っ い て は和 を と

る とい う こ とが 暗黙 に 約束 され て い る．2．1 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〔2 ）は 0 と

な るが，表面 で は対称性 の 破 れ の た め有限 の 値を持っ ．一

方，磁化 M の 存在 そ の もの は対称性 の 破れ に っ 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 M 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 ゼ ロ で

な い もの が現 れ る．

　非 線 形磁 気 光学 感受 率 テ ン ソ ル の 導出 は 1989 年

Ru −Pin　Pan ら に よ っ て 行 わ れ た
18 〕．立方晶系 の 結 晶 の

（001 ）面 を考え ，縦 カ ー配 置， す な わ ち ， 磁 化 M は （001）

面内に あ っ て か つ 入射面 に 平行 で ある と する。M が な け れ

ば，こ の （001）面は 4mnl （［001］軸 を 4 回軸 と し，　 x 面，

y 面 を 鏡映面 と す る ） の 対称 性 を もっ ，磁 化 M ＝
（M ，O，0）

が存 在 す る と，y 面 に っ い て の 鏡映 My は 觸 ∬ とな る．こ れ

に 対 して m 、は変化 が な い ．こ の よ うな対称操作の 結果，

xl2
｝
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）°dClが含ま れ て い る こ とが わか る．

　　蕊
vじn

（
− pm一

κ黯
n

幽 ，κ躍
Ddd

（
一
珊

一一
濃

゜dd
聞

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （19）

　Table　1 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 感受率 の 独立 な 要素 を書 き 出 して あ

る
19｝．第 1 行 は，縦 カー配 置す な わ ち M ＝（M ，0，0）の 場合

の 感受率 で あ る．同様 に，横 カ ー配置す なわ ち M ・＝
（O，M ，

0）の 場合 に は 第 2行 ， 極 カー
配置 す な わ ち M ＝〔0，0，　M ｝

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 ， 縦カ ー

配置 （Mi／
x ）で ，

s 偏光 （Ey）が入力 さ

れ た場合を考 え る．SHG は 添え 字 卿 が 等 しい （島
＝E 々）場

合で あ る か ら S 偏光 で は，ブ茜々 ＝y の 場合 が対象 と な る．

Table　1 か ら M に つ い て 偶 関 数 の 項 は κ！llの み で あ り p

偏光が 出力さ れ，M に つ い て 奇関数 の 項 は 鴉 の み で あ る

日本応用磁 気学 会誌 　Vol．21，　No．5，1997

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetics 　Society 　of 　Japan

Table 　 l　 Nonzero　 elements 　 of 　 the 　 nonlinear

susceptibility 　tensor　 X 〔2〕
（欄 　for　 all　 the　 Kerr

COnfigUratiOnSlgl

Even 正n 　M Odd　inM

Longitudinal

　　 M 〃 π

yzy
＝
yyz，　XZX ＝XXZ

ZZZ，　 Z　 ，ZXX

xyx ＝xxy ，　zyZFzzy

　ZZ，　　 ｝

Transverse

　　 M 雇 ア

XXZ ＝XZX ，　yyz＝yzy

Z眉〜　　　，ZZZ

yxy＝yyx，　ZXZ ＝ZZX

xxx ，　x 　 ，　xzz

Polar

んf が z

XXZ 罵XZX ＝yyz＝yzy

ZXX 需　 　 　 ZZZ　　　　　　，

xyz＝xzy ≡’yXZ＝−yZX

ZX 　
−Z

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 （M 初 で s 偏光が 入射 した と き，Table

1 の 第 2 行よ り M に っ い て 偶関数の 項 は 脇 ．奇関数の 項

は Z鶏 の み で ，い ず れ も p 偏 光 で あ る．し た が っ て ，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，

　　12．（± 几の＝1ακ霧：
．
±：βκ鶏12　　　　　　　　　　　　　　　　（20）

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 っ 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 M 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）even は実数 X〔2）”ti「i は虚数 で な けれ ばな らな い こ とが 導

か れ る．

3．非線形 磁気光学効果 の 実験的検証

　3．1 実験 装 置

　Ru −Pin　Pan ら は Ni に っ い て 非線形感受率 の 大きさ を

推定 しa）『X〔2］の 絶 対 値 と して IO12　V
− ls一累

m と い う値 を 報

告 して い る
18）．こ れ に 対 し，Htibner らは，同 じ Ni に っ い

て バ ン ド計算 に 基 づ い て 10L7とい う値 を 出 して い る
20）．

SHG の 検出限 は io9〜loiOな の で，十分 に 測定で き る大

き さ で あ る．

　初期の 実験 は Nd ： YAG の Q ス イ ッ チ パ ル ス レ
ー

ザ を

用 い て 測定 さ れ た
21）・　22〕，した 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 が 使 わ れ る よ う に な っ て ，実

験 の 信頼性 は 遥 か に 向上 し，研 究 の 幅 も広 が っ た，

　Fig．3 は Rasingらが実験に用 い た非線形磁気光学効果

測定 の た め の 光学系 で あ る
19〕．光源 は ア ル ゴ ン レ

ーザ励起

の モ ー ドロ ッ ク チ タ ン サ フ ァ イ ア レ ーザ で，波長 は鏡 の 選

択 に よ り 720 〜1100nm の 間 で チ ュー
ナ ブ ル で 出 力 は

835nm で 1．3　W で あ る． レ
ー

ザ 光量 は 二 ＝
一

ト ラ ル デ ン

シ テ ィ フ ィ ル タ NDF に よ って 調 整 され る．偏光方向 は バ
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Hg ．3　Schematic 　illustration　of　 a 　setup 　for
measurement 　 of 　 the　 nonli ロ ear 　 magnetQ −optical
Kerr　 effect

勵
： M ，面 rror； BS ，　beam 　splitter；NDF ，

neutral 　 density　 filter； SBC ，　 Soleil／Babinet 　 com −

pensator ； L，　 lens； CF，　 color 創 ter； EM ，　 electro −

Inagnet ； GT ，　 Glan　 Taylor 　 polarizer；MC ，　 mono −

chromator ；PMT ，　photomultiplier 　tube．

ビ ネ板を λ／2板 と して 用 い る こ と に よ り任意 の 方向 に 設

定 され る．レ
ーザ ビ

ーム は レ ン ズ 1 に よ っ て 試料上 に 100

μm 程 度 の ス ポ ッ ト に 絞 られ る．色 フ ィ ル タ 1 は 570nm

よ り短 い 波長を すべ て カ ッ トす る こ と に よ り，試料で 生成

さ れた 2 次高調波以外 の光 を取 り除 く．試料 は 電磁石の 磁

極 の 間 に お か れ縦カー配 置 （入 射面内 に 平行に 磁界 を 印

加） ま た は横 カ ー配置 （入射面 に 垂直 に 磁界を 印加）を と

る．垂直磁化 を持っ 場合 に は極 カー
配置 に す る こ と もで き

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 タの 選択が 非常 に 重要 な意味を

持 つ ．

　図で は 1 次光 を取 り除 くた め に 色 フ ィ ル タ 2 を 2 枚，分

光器 に 組 み 合わせ て 用 い て い る．レ ンズ 2 は紫外線透過 レ

ン ズで，第 2 高調波を フ ォ トマ ル に 集光す る．SN を 上げ

るた め に チ ョ ッ
パ と ロ

ッ クイ ン ア ン プ の 組 み合 わ せ を使 っ

て い る．偏光子 は縦 カ
ー
配置 の 場合 に用 い る が，横 カ

ー
配

置で は必要で はな い．

　 3．2　非線形磁気光学 の 実例

　 非線形磁 気光学効果 の 実験 デ
ー

タ は，1990年 の Aktsi−

petrov の Bi添 加 磁性 ガ ーネ ッ ト薄膜 に っ い て の 研 究
21〕

（1
° 〜4°

）お よ び 1991 年 の Reif らの Fe 表面 に っ い て の 研

究
22）が 最 初で あ る．しか し， こ の 頃 の デ

ータ は ば らっ きが

多 く必ず し も信頼性が 高 い と は い え な か っ た．Spierings

らは 1993 年埋 め込 まれ た CofAu の 境界面 に お け る非線

形磁 気光 学効果 を 測定 し て い る
23｝，Reif ら は 1993 年

PtMnSb に っ い て 14
°
とい う大 き な値 を報告 した

2”〕．1994

年 以 降急 速 に 研 究 が 進 み，次 々 に 信頼性 の あ る デ
ー

タ が 報

告 され る よ うに な っ た，こ こ で は数 例 を紹 介 す る に と ど

め る．
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SHG 　refiection 　from　an 　Fe／Cr　 interface，　 for

s−polarized 　input．　Squares ，　Mt ／x ； circlests ，　 Me ．−x．
The 　inset　shows 　the　expcrimental 　configuration ，13）

　（1｝ Fe 超 薄膜 お よ び単結晶 の 巨大非線形 カ ー
効果

　 Pustogowa らは，バ ン ド計算 に 基づ い て Fe の 非線形磁

気光学 ス ペ ク トル を理 論的 に導 き，線形の 場合に 比 べ か な

り大 きな 値 を持つ こ と を 予 言 し た
15〕．さ ら に 第 1 原 理 計算

に よ って ，Fig，4 の よ う に Fe 超 薄膜の 非線形感 受率の ス

ペ ク トル を求め ， 層数 に よ っ て 大 き く変化す る こ とを示 し

た 15）．

　 こ れ を 受 け て，Rasing ら は，ス パ
ッ タ法 で 作製 した

Fe／Cr 膜 に お い て 非線形磁気光学効果 を測定 した
13 ｝。測定

に は先 に 述 べ た 測定系 を 使用 した．Fig．5 は縦 カ ー
効果

（Fig．5 の 挿図）の 配置で s 偏光 （波長 770　nm ）を 45 °

斜

め入射 した と きの 出射光 の 第 2 高調波成分 の 偏光性 を 検

光子 を 回 転 さ せ て 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 して 大 きな シ フ トを 示す．M 一と

M の 二 っ の 曲線 が 極小 を と る 角度 の 差 は，カ ー
回転角

884

θ鋩
｝
の 2 倍 を 与 え る．図 の 場 合，非 線 形 カー回 転角 θ露

〕
は

17
°
で あ る こ と が わ か る，同 じ配 置 で 線形 の 縦 カ ー回 転 角

θkUを 測定 した と こ ろ 0．03e で あった と い う，

　複素 カ
ー

回転角 φ竇
m

は反射第 2 高調波 の s 成分 Es（2ω ）

と p 成分 Ep（2ω ）の 比 ρ
｛2）
（sp ）＝E。（2ω 〉／Ep（2 ω 〉を 使 っ て 表

す こ と が で き る，す なわ ち，R ＝Re［ρ
c2）
］，1＝lm ［ρ

〔2）
］，　A ＝

1ρ〔2）iとす る と

　　・鮮
・一音・・c・an ［1鴛、］… 　 　 （21＞

こ こ に ¢ o は位相 の 調整 の 項で

… 博liヨ闇 　　（22 ）

で あ る．A が 小 さ い と き は式 （21）は簡単 に な っ て，φ密1＝R

と な る．Table　1 よ り，入射光が s 偏光 の と き （す な わ ち

ゴ＝第 ん二y），感受率 の 非磁性項 ix〔2）
cve ”）は zyy 成分 の み が

消え ず に残る こ と＊ 1
， 磁 性項 （x

〔2 ｝°dd
）に つ い て は yyy 成分 の

み が 消 え な い こ とが 示 され る
＊ 2．こ れ よ り，R ≡ E，／Ep〜

X〔2〕°dd
／X〔2）even とな っ て，非線形 カ

ー
回転の 式 は 式 （15）に 帰

着す る．と こ ろ が ，非線形応答 の 場合，A は一般 に 1よ り

か な り大 き い の で，式 （22）の 位相 90は 士 90D とな る．垂直

入射 に な る と z 成分 が な くな る の で Ep＝0 とな りR ≡O，

したが っ て 式 （21）の 第 1項 は 消 え，φ蜜
｝
は ± 90 °

とい う大

き な値 に近 づ く，

　上 に 述 べ た よ うな 非線形磁気光学効果の 入射角依存性

は，Fe の ひ げ （ウ ィ ス カ
ー
）単結晶を用 い た 実験 に よ っ て

確認 され た． Fig．6 は表面 に Cr の キ ャ ッ プ をっ け た Fe

（▲ ），Au の キ ャ ッ プ をっ け た Fe（● ），お よ び キ ャ ッ プ を っ

け な い Fe （■ 〉の 線形 お よ び非線形 カ ー
回転角 の 入射角依

存性 を 示 して い る．線 は理論的 に フ ィ ッ ト した 曲線で あ

る．80°とい う 巨大 な非線形磁気光学効果 が実際 に 観測 さ

れ た．

　 〔2） Cu／Co／

tCu
サ ン ドイ ッ チ 膜 の 非線形 カ

ー
効果 の 量

子振動

　磁性超薄膜 に お け る電子 の ス ピ ン 依存量子閉 じ こ め に っ

い て は，すで に 片山 らが論じて い る の で
8｝，こ こ で は 詳細 に

は立 ち入 ら ず，Cu／Co ／Cu （001）サ ン ドイ ッ チ構造 膜 に お

け る量 子井戸 状態 の 電子が 関与す る非線形磁気光学効果の

あらましの み を紹介す る．

　Rasing ら は Cu （OOI ＞基板 上 に 成長 した Co （10　ML ）に

Cu キ ャ ッ プ 層 を付 け た 2 層 膜 に っ い て ，非線形磁気光学

応答 ρ
c2）
（pp），お よ び ρ

c2｝
（sp ＞の Cu 層厚依存性 を測定 した．

＊ 1 磁化 に対 し偶 の 項 が zyy 成 分 の み とい う こ とは，入射 s 偏光

　 （y 成分）が 2波入力 し，p 偏光 （z 成分）が 出射 する こ と ，す
　 な わ ち，非 磁性 項 は Ep の み が 出力 さ れ る こ と を 示 して い

　 る．
＊ 2

磁 化に 対 し奇の 項 が yyy 成分 の み と い う こ と は．入射 s 偏 光

　 （y 成 分）が 2波 入 力 し，s 偏光 （J，成 分）が 出射 する こ と，
　 すな わ ち，磁性項 は E 、 の みが 出力 され る こ とを 示 して い る ．
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Fig．6　Linear　 and 　 nonlinear 　Kerr　rotation 　ir達
a 　Fe　surface 　for　s−polarized　input　in　the

longitudinal　 con 且guration　as　a　function 　of 　the

angle 　 of 　incidence．　 ▲，　Fe／Cr；●，　 Fe／Au ；■，
uncapped 　Fe．　 The 　inset　shows 　nonlinear

rotation 　for　p−polarized 孟nput ，13）
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Fig ．7 　Relative　 magnetic 　 effects ρ（pp ）and ρ（sp ）

as　a　function　of 　the 　Cu 　coverage 　of 　a　10ML 　Co
丘lm　 on 　 Cu（00正）： （a ） clrcles ，ρ（pp＞； dashed ｝ine，
calculation 　without 　quantum 　size 　effect ； 〔b＞

triangies，ρ（sp ）．
1一

Ftg．7 に 示す よ うに こ れ らの 応 答 に は人工 格子 の 巨大磁気

抵抗効果 （GMR ）に 見 られ る よ う な 振動構 造 が観測 さ れ

た，しか し， 線形磁気光学効果 に は 振動構造 は 見 られ な

か っ た．こ の 振動 に は，5ML と 2〜3ML の．二 っ の 振動周

日本 応用 磁 気学 会誌 　Vol ．21 ，　No ．5，1997

　 　

　　 　

　 　
　 　

Fig．8　Experimental 　 setup 　for　domain 　 wall

imaging 　 using 　 the　 nonlinear 　 magneto −opticaI
effect ．2s｝MI 　and 　M2 ，　mirrors ；B−S，　beam 　splitter ；L，
lens； S，　 magnetic 　garnet 　film　 on 　GGG 　 substrate ；

Obj，　 microscope 　 objectlve ； F，　 color 　mter； CCD ，
liquid−nitrogen −cooled 　low −noise 　CCD 　camera ．

）b

Fig。9　（a）Magnetic　 domain 　 structure 　 measured

by　means 　of 　the 　Linear　Faraday 　effect ．（b）and （c）

Domain 　 structure 　images 　 obtained 　by　 means 　 of

the　 second −harmonic 　 light　generated 　 in　 a （210）−

oriented 　 film，　 for　 polarizer　 angles 　 of　 40Q　 and

1000，respectively ．28）

期 が見 られ る．長 い 周期 は 光電子 ス ペ ク トル に 見 られ る も

の
25）と同 じで あり，短 い 周期 は以前 に Co／Cu／CQ 系で 線形

カ
ー
効果 に 見 られ て い る もの

261
と同 じで あ る こ とか ら，Cu

層 に ス ピ ン 偏極量 子 閉 じ こ め を 受 け る こ と に よ っ て 誘起 さ

れた 磁化 が原因で あ る と解釈 さ れ る．線形効果 で は見 られ

な い もの が非線形 効果 で 見 られ た こ とに つ い て は，超薄膜

に お ける量子効果 が界面付近 の 状態 密度 に 主 に 影響 す る こ

と
27 ）が原 因 で あ る と考 え られ て い る．非線形 磁気光学効 果

は ス ピ ン 依存量子サ イ ズ効果の 感度 の 高 い 測定手段 で あ る

こ とが 実証 され た．

　（3） 非線形磁気光学効果 に よ る イ メ
ージ ン グ

　Pisarev らは 磁 性 ガーネ ッ ト薄膜 の 非線形磁気光学効 果

に よ る 磁区の イ メ
ージ ン グを 行 っ て い る

28 ）．Fig．8 は こ の

た め の 実験装置で あ る．彼 ら は，横磁気光学効果 の セ ッ

テ ィ ン グ を用 い，入射偏光 を回転 しな が ら磁 化 に 依存す る
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強度を 測定す る こ とに よ っ て ガーネ ッ ト薄膜 の 磁区構造 を

観測 した．線形磁 気光学効果 で は Fig．9（a ＞の よ うに通常

の 蛇状 の 磁区が 見 られ る が，非線形磁気光学効果 で は，

Fig．9（b），（c）の よ うに 磁 区 が 副磁 区 に 分割 さ れ て い る こ と

が 見い だ さ れ る．こ の 方法は 今後磁化 の 観察 な ど 応用範囲

が 広が る もの と予想 され る．

4．今後 の 展望

　以上 述べ た よ うに，非線形磁気光学効果 は，同 じス ピ ン

軌道相互作 用 に 起源を持 ちな が ら線形効果 と は極 め て 異

な っ た性質を 持っ ．特 に，こ の 効果が 界面に 敏感 で あ る こ

とか ら，多層膜，微 細構造 膜 に お け る磁化 の 評 価 に 優 れ た

特徴を 持っ こ と が 承 さ れ た ．今後，波長可変 レ
ー

ザ が進歩

すれ ば，理 論的 に 予言 され た 非線形磁 気光学 ス ペ ク トル の

検証 が 可能 に な る もの と期待 され る、

5．お わ り に

　非線形磁気光学効果を 中心 に磁気光学の 最近 の 流れを解

説 した．筆者 は，最近非線形磁気光 学の 研究を 開始 した ば

か りな の で ，自 らの 研 究 成果 を お 示 しで きな い こ と を お 許

し い た だ き た い．この 小文が こ れ か ら非線形磁 気光学効 果

に つ い て 勉強 して み た い とい う読者の ため の 手が か りに な

れ ば幸 い で ある．
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