
实验技术

3  国家自然科学基金 !教育部博士点基金 !上海市科委基金 !霍英东

教育基金会高等院校青年教师基金和香港/ 求是0基金资助项目

t||| p su p s{收到初稿 ot||| p sv p vs修回

tl  通信联系人 o∞2°¤¬̄}÷ ƒ���� ƒ∏§¤± q¤¦q¦±

磁诱导的光学二次谐波及其应用 3

钱  冬   董国胜   金晓峰tl

k复旦大学应用表面物理国家重点实验室  上海  usswvvl

摘  要   介绍一种新近发展起来的 o利用光学非线性效应来进行磁学测量的实验方法 ) ) ) 磁诱导的光学二次谐

波 q该方法不仅对于表面的对称性及磁性结构具有极高的探测灵敏度 o更重要的是它还是现在极少数可对多层薄膜

的界面进行研究的技术 o这为当今非常活跃的磁性单层 !多层膜的研究工作提供了一个强有力的手段 q
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t  引言

近 us年来 o人们对于磁性超薄膜及多层膜体系

的研究日益广泛和深入 o对于它们的磁学性质的实

验研究已经发展了很多好的方法 q它们大致可以分

为三类 }一类是利用自旋极化的电子作为探测粒子 o

例如自旋极化的光电子谱k≥� °∞≥l o极化分析的扫

描电子显微镜k≥∞� °�l等 ~另一类是利用线性光学

作为探测手段 o例如磁光克尔效应谱k � ��∞l等 ~还

有一类是将传统的磁学测量技术推广到超高真空条

件下 o例如铁磁共振kƒ � � l o转矩磁强计k× � � l等 q

这三大类方法在探测超薄膜磁性方面 o目前都已具

备很高的灵敏度 o但在界面的表征上都存在困难 q对

于自旋极化的电子而言 o它虽然具有极高的表面灵

敏度 o但是由于探测深度太浅 o难以反映深埋其中的

界面的信息 q而后两类测量得到的信息主要来自体

效应 o很难从中分辨出界面的贡献 q这些年来的研究

表明 o界面对于磁性器件有相当大的影响 o因此如何

研究界面的性质也就变得非常重要和迫切了 q事实

上 o如果利用光学二次谐波k≥� �l对于表面及界面

反应特别灵敏这一特点≈t  o是有可能准确测量表面

及界面的磁学性质的 o这就是磁诱导的光学二次谐

波k � ≥� �l技术 q� ≥��作为一种非线性光学技术 o

既有极高的表面及界面的灵敏度 o又有光学探测所

具有的实时 !原位 !无损和高穿透的一般特性 o而且

实验装置又比较简单 o因此是超薄膜磁学研究的一

种新的有效手段 q

� ≥� �的最初想法是由 °¤±≈u 和 �∏¥±̈ µ≈v 等

在 t|{| 年提出的 o很快在 t||t 年就由 � ¬̈©≈w 和

≥³¬̈µ¬±ª¶
≈x 等人在实验上证实了 q近年来 o� ≥��更

是有了进一步的发展和应用 q根据国内外的学术动

态 o本文对 � ≥� � 的理论 !实验方法以及研究的进

展作一简单的介绍 q

u  理论基础

对于处在外加电场 Ε( Ξ)中的介质 ,如果考虑
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其非线性极化 ,那么在只考虑电偶极距贡献的情况

下 ,对应于 u Ξ的非线性极化强度可以表示为[ t]

Π(u Ξ) = ς
(u) Β Ε( Ξ) Ε( Ξ) , (t)

其中 ς
(u)是二阶非线性极化率 ,它是个三阶张量 ,有

uz个矩阵元 .对于具有中心对称的物质 ,显然 ς
(u)

每个矩阵元都是零 ,不存在二次谐波效应 .但如果考

虑表面和界面 ,很明显 ,由于反演对称性被打破 ,这

样 ς
(u)就会出现非零的矩阵元 ,出现二次谐波 ,这是

二次谐波对表面及界面敏感的基本原因 .如果考虑

的物质不仅具有中心反演对称 ,而且还是一磁性系

统 ,因此它存在自发磁化强度 Μ ,但值得指出的是 ,

磁化强度是个轴矢量 ,它将不会改变材料原有的反

演对称性 ,因此体的磁矩在电偶极近似下对 u Ξ光

不会产生影响 ,也就是说 ,磁性样品的体内仍然不会

产生二次谐波效应 .但表面的情况就不同了 ,它的对

称性会因为 Μ的引入而进一步的降低 ,从而使得

ς
(u)发生变化 ,造成出射的 u Ξ光包含了表面或界面

的磁性的信息 .此时的极化率张量是 Μ的函数 .

当然 , ς
(u)的具体形式与物质的种类以及物质

的表面对称性有关 , ς
(u)每一个矩阵元都可以详细

计算 ,在这里不再列举 .下面 ,我们只是通过简单的

图 t  面心立方晶体(sst)面坐标轴和 Μ方向

对称操作来定性说明加上自发磁化前后 ς
(u)的变

化 .为此我们引入对称操作方程 :

ςχ
(u)
ιχϕχκχ = Τιχι , ϕχϕ, κχκς

(u)
ιϕκ  ι , ϕ, κ = ξ , ψ, ζ , (u)

这里的 Τιχι , ϕχϕ, κχκ表示将坐标轴 ξ , ψ, ζ 转为 ξχ , ψχ ,

ζχ的旋转对称操作变换矩阵 .

为了说明方便 ,又不失一般性 ,下面以面心立方

晶体(sst)面为例 ,利用对称性来考虑 ς
(u)在 Μ出

现前后的变化(这里只考虑面内磁化情况 ,即磁化强

度 Μ躺在面内) .如图 t 所示 , ξ p ψ面即为所考虑

的表面 , ξ 轴沿[ tss]方向 , ζ 轴沿面的法线方向 , Μ

平行于[ tss]方向 .

当 Μ� s 时 ,表面结构具有关于 ζ 轴 ,也就是

表面法线方向的四度对称性 .在这种对称性下面 ,可

以来判定 ς
(u)哪些矩阵元为零 .以 ς

(u)的第一个矩

阵元 ς
(u)
ξξξ为例 ,如果绕 ζ 轴转 t{sβ ,也就是将 ξ 变

为 p ξ , ψ变为 p ψ,利用(u)式 ,可以得到变换后的

ςχ
(u) ,它的第一个矩阵元 ςχ

(u)
ξχξχξχ � p ς

(u)
ξξξ ,但由于

整个表面具有四度对称性 ,因此按上述的对称操作

不会改变极化张量 ,所以要求 ςχ
(u)
ξχξχξχ � ς

(u)
ξξξ ,这样

的话 , ς
(u)
ξξξ � p ς

(u)
ξξξ ,那么 ς

(u)
ξξξ只有等于零 .按照同

样的做法 ,很容易证明 ς
(u)只存在 z 个非零矩阵元

ς
(u)
ξζξ � ς

(u)
ξξζ � ς

(u)
ψζψ � ς

(u)
ψψζ , ς

(u)
ζξξ � ς

(u)
ζψψ , ς

(u)
ζζζ ,因此 uz

个矩阵元中只有 v 个是独立的 .而当 Μ Ξ s 时 ,

(sst)表面原先具有的关于 ζ 轴的四度对称性被打

破 ,只存在两个独立的对称操作 :(t)关于 ξ p ζ 面

的镜面反射 , ξ 保持不变 , ψ变成 p ψ, Μ变成 p Μ

(注意 ,这是由 Μ 是一轴矢量的性质所决定的) ;

(u)关于 ψp ζ 面的镜面反射 , ξ 变成 p ξ ,而 ψ保持

不变 , Μ也不变(与前同理) .通过(u)式 ,按照上述

同样的做法可以得到 tw 个非零矩阵元 , ς
(u) √̈ ±̈
ξξζ �

ς
(u) √̈ ±̈
ξζξ , ς

(u) √̈ ±̈
ψψζ � ς

(u) √̈ ±̈
ψζψ , ς

(u) √̈ ±̈
ζξξ , ς

(u) √̈ ±̈
ζψψ , ς

(u) √̈ ±̈
ζζζ ,

ς
(u)²§§
ξξψ � ς

(u)²§§
ξψξ , ς

(u)²§§
ψξξ , ς

(u)²§§
ψψψ , ς

(u)²§§
ψζζ , ς

(u)²§§
ζψζ �

ς
(u)²§§
ζζψ ,其中独立的有 ts个( √̈ ±̈表示是 Μ的偶函

数 ,²§§表示是 Μ的奇函数) .由此可以看出 ,在引

入自发磁化前后 ,光学二次谐波所对应的 ς
(u)矩阵

元发生了很大的变化 ,因此通过观察这些由于自发

磁化而产生的新的 ς
(u)非零矩阵元 ,原则上就有可

能测量表面磁结构 .

v  实验方法

通过选择适当的入射光和出射光的偏振方向 ,

可以用 � ≥� �来测定 ς
(u)的各个非零矩阵元 .我们

可以考虑如下实验结构图 ,如图 u .

图 u  ς
(u)矩阵元探测结构图

取介质 ´(空气)和介质 µ(面心立方磁性物质)

的界面(sst)面作为 ξ p ψ平面 , ξ p ψ轴方向如图
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t所示 , ζ 轴是面的法向 , ξχ , ψχ轴位于 ξ p ψ平面

内 ,光的入射平面是 ξχ p ζχ平面 , ψχ轴与入射面垂

直 , ζχ轴和 ζ 轴重合 .入射角为 Η,折射角为 Ηχ(相对

于 ζ 轴) , <为 ξ 和 ξχ的夹角 .

下面 ,我们举个简单例子来说明 ς
(u)非零矩阵

元的测量 ,假设自发磁化 Μ+[ tss]方向 .如果我们

以¶光入射 ,也就是说外场 Ε 只有 ψχ方向的分量

Εψχ ,将 Ε 代入(t)式 ,就可以得到如下所示的表面二

阶非线性极化强度 Π¶:

Π¶ =

ςχ
(u)
ξχψχψχ

ςχ
(u)
ψχψχψχ

ςχ
(u)
ζχψχψχ

ΕψχΕψχ , (v)

这个极化强度可以看作是产生二次谐波的波源 ,因

此只要测量出射二次谐波的强度 ,原则上就可以确

定 Π¶ ,从而可以确定极化率 .如果我们就测量出射

光中¶偏振的 ≥� 信号 ,那么便能得到上述 Π中 ψχ

分量 Π¶, ψχ .利用坐标变换 ,就可以得到 Π¶, ψχ与 ς
(u)

的关系 ,现将坐标变换的矩阵

Τξχξ , ψχψ =

¦²¶< ¶¬±< s

− ¶¬±< ¦²¶< s

s s t

代入(u)式求得 ςχ
(u) ,再代入(v)式 ,最后得到

Π¶ψχ = [ u ς
(u)
ξξψ + ς

(u)
ψξξ]¶¬±

u <¦²¶< + ς
(u)
ψψψ¦²¶

v < ΕψχΕψχ

Ω Χt¦²¶< + Χu¦²¶(v<) .

我们只要通过改变 < 角 ,就能够分别得到 ς
(u)
ξξψ ,

ς
(u)
ψξξ和 ς

(u)
ψψψ .按照上述方法 ,选择不同偏振方向的入

射和出射光 ,可以测量得到 ς
(u)的所有非零矩阵元 .

详细的理论计算和实验[ u] 表明 ,磁矩为零时 ,

金属表面的 ς
(u)的非零矩阵元 ς

(u)
ιϕκ (s) ∗ tsp tx ¶̈∏,

而在有了磁矩以后 , ς
(u)矩阵元的变化量 ∃ ς

(u)
ιϕκ ( Μ)

∗ tsp ty ¶̈∏.由于现在表面 ≥� �的探测精度已经达

到 ς
(u) � tsp tz ¶̈∏,因此在实验上利用 � ≥� � 测量

表面的磁结构是完全可行的 .

在实际的实验测量中 , � ≥� � 测量的是当样品

分别处于正反磁化方向时 ,出射的二次谐波的强度

Ι(u Ξ , Μ)和 Ι(u Ξ , p Μ) .当然还可以测二次谐波

偏振面相对入射光的偏转[ y] .在实验中为了增大二

次谐波的强度 ,一般用脉冲激光器 ,例如纳秒 !皮秒

和飞秒激光器 .实验测量有几种模式 ,如果入射的是

¶光 ,最后测量的是出射的 ³光 ,那叫(³¶)模式 ,同样

还有(¶³l !k³³l !k¶¶l模式 .

在实际处理中 ,还往往引入一个磁反对称量

Α .其定义如下 :

Α =
Ι(u Ξ , Μ) − Ι(u Ξ , − Μ)
Ι(u Ξ , Μ) + Ι(u Ξ , − Μ)

,

它反映了磁矩的大小 .

� ≥� �测量最常用的实验装置如图 v .由于激

光器的性能或信噪比的要求不同也可以有更复杂的

设计 .

图 v  � ≥��测量的实验装置图

k��xzs}起偏器 ~°²̄ }检偏器 ~�}透镜 ~��v|}滤波片 ~°� × }接收器l

值得指出的是 o在上面的理论及实验中 o都只是

考虑电偶极矩的贡献 o而在实际体系中 o电四极矩和

磁偶极矩的影响在一定程度上还是存在的 o但一般

来说它们的贡献比较小 o而且由它们引起的信号具

有和电偶极矩引起的信号不同的对称性 o因此可以

加以区别≈u  q

w  应用举例

411  线性的 ΜΟΚΕ 和 ΜΣΗΓ 对于 Χο/ Χυ体系的

研究比较

图 w  � ��∞所测得的磁滞回线信号的幅度以及 � ≥��的

磁反对称量 Αk³³模式l随 ≤²厚度的变化

k虚线表示 � ��∞信号 o实线表示 Αl

� q� q• ¬̈µ̈±ª¤
≈z 等人用 � ��∞ 和 � ≥� � 分

别对 ≤²r≤∏ksstl体系的饱和磁化强度随厚度的变

化进行了比较研究 o结果如图 w 所示 q在图中 o虚线

#s{t# 物理



表示的是用 � ��∞测得的磁滞回线的信号的幅度 o

它是随着膜厚的增加而近线性增大 q实线表示的是

� ≥� �测得的磁反对称量 Α o它先是随 ≤²膜厚度

的增加而增加 o但当膜厚超过一定值后 oΑ 就基本

上不变了 q在这里磁反对称量 Α包含两个界面的贡

献 }真空r≤²和 ≤²r≤∏衬底 q从中可以看出 � ≥� �

和 � ��∞不同 o它对于表面及界面的确具有极好的

灵敏度 o因此是对 � ��∞测量技术的一个有益的补

充 q

412  Χο在 Χυ(001)上生长过程中表面磁矩周期振

荡的研究

图 x  二次谐波的磁反对称量 Α随 ≤²厚度变化图

  ± q≠ q�¬±≈{  等人利用 � ≥� � 对于 ≤² 在

≤∏ksstl上生长过程进行了研究 o发现在生长过程

中磁反对称量 Α有周期性振荡k见图 xl q这反映了

表面总原子磁矩的振荡现象 q它产生的原因是因为 }

在生长过程中 o当 ≤²原子铺满半层的时候 o处于台

阶边缘位置上的 ≤²原子数目最多 o而台阶边缘原

子的磁矩要比非边缘原子的磁矩大 o从而导致反对

称量 Α以一个单层的周期振荡 q
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t n t维可积模型方面提出和发展了逆递推算子方

法 ~kul在 u n t 维模型的对称性研究方面建立了形

式级数对称法 ~kvl在 u n t 维可积模型方面建立了

无穷多 �¤¬对理论 ~kwl在对称性约化方面将直接

法推广到高维方程及方程组的情形 q利用上述这些

新方法 o他得到大量有兴趣的新结果 o在实验上发现

双原子格点体系的能隙孤子等 q他还基于对可积模

型对称性的深入研究 o得到一些任意维的在一定意

义下可积的模型 q楼森岳同志的研究工作 o绝大多数

是在国内完成的 o他工作勤奋 o发表在5≥≤�6上的论

文有 tss 余篇 q其全国个人排位于 t||t ot||v o

t||w ot||z 年分别为第四名 !第二名 !第五名 !第二

名 q他学风严谨 o勇于创新 o有很强的科研能力 q他的

工作在国际上有较大的影响 o有两篇文章发表在很

少发表数学物理方面文章的5°«¼¶q� √̈ q�̈··6上 o他

作为第一作者的论文被5≥≤�6引用 tw|次以上 qt||z

年个人论文被5≥≤�6引用数排名全国第一 q

k国家自然科学基金委员会数理学部  胡仁元l

#t{t#u|卷 kusss年l v期


