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Экспериментально исследованы магнитоиндуцированные эффекты при генерации оптической второй

гармоники в трeхслойных плeнках состава W/Co/Pt с разной толщиной слоя кобальта (2−10 nm) в

присутствии меридионального магнитного поля. Обнаружено наличие нечeтного по намагниченности

интенсивностного эффекта в p-поляризованной второй гармонике и выявлено возрастание соответствующего

магнитного контраста интенсивности второй гармоники с увеличением толщины слоя кобальта от 2 до

10 nm. Феноменологическое описание наблюдавшихся эффектов выполнено в рамках рассмотрения объeмной

нелинейной поляризации на частоте второй гармоники, пропорциональной градиенту намагниченности в

направлении нормали к структуре, а также интерфейсного вклада, пропорционального квадрату намагничен-

ности пленок.
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1. Введение

Магнитные наноструктуры, содержащие границу раз-

дела ферромагнитного и тяжeлых металлов, представля-

ют особый интерес ввиду наличия у них специфических

свойств. Ранее в подобных структурах были обнару-

жены такие эффекты как перпендикулярная магнитная

анизотропия [1,2], формирование киральных состояний

намагниченности [3], в т. ч. скирмионов [4], представляю-
щих как фундаментальный, так и практический интерес.

С другой стороны, в такого рода структурах ввиду их

уникальных магнитных свойств могут наблюдаться и

новые оптические эффекты. В недавних эксперименталь-

ных работах были исследованы магнитоиндуцированные

эффекты при генерации оптической второй гармоники

(ВГ) в двух- и трeхслойных плeнках, образованных

нанослоями кобальта и немагнитных металлов (Pt, Ta).
Использование метода генерации ВГ было обусловлено

его селективной чувствительностью к свойствам границ

раздела центросимметричных сред, к числу которых

относятся, в том числе такие металлы, как кобальт,

платина и вольфрам [5]. При этом был обнаружен

нечeтный интенсивностный магнитооптический эффект

на частоте ВГ, запрещeнный по соображениям симмет-

рии для границ раздела однородно намагниченных сред

(
”
запрещeнный“ эффект) [6]; наибольшее значение этого

эффекта в двухслойных плeнках на основе кобальта

достигалось в структуре на основе Co/Pt [7,8]. Более

того, в случае несимметричной трeхслойной структу-

ры Pt/Co/W данный эффект усиливался, относительная

модуляция интенсивности ВГ при смене направления

меридионального магнитного поля превышала 10% [9].
В продолжение этих исследований представляет несо-

мненный интерес изучение данного эффекта для случая

других видов магнитных наноструктур на основе ферро-

магнитного и тяжeлого металлов.

Целью настоящей работы являлось эксперименталь-

ное изучение особенностей генерации магнитоиндуциро-

ванной второй гармоники (МВГ) в трeхслойных плeн-

ках со структурой W/Co/Pt с толщиной слоя кобальта

x = 2−10 nm в сравнении с аналогичными плeнками с

обратной последовательностью слоeв и выявление зави-

симостей
”
запрещeнного“ эффекта при генерации ВГ от

условий эксперимента и толщины слоя ферромагнетика

(кобальта) в структуре.

2. Методика эксперимента

В работе исследовались трeхслойные металлические

плeнки состава Pt/Co/W и W/Co/Pt с толщиной слоя

кобальта 2, 3, 4 и 10 nm на подложках аморфного

стекла (порядок слоев слева направо в обозначени-

ях структур соответствует направлению от подложки).
Данные структуры были изготовлены методом магне-

тронного напыления в атмосфере аргона при давле-
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нии 4 · 10−3 Torr, предварительная откачка в камере

осуществлялась до 10−5 Torr. Рост плeнок происходил

при комнатной температуре со скоростью 0.125 nm/s

для Co, 0.25 nm/s для Pt и 0.3 nm/s для W, что позволяло

контролировать толщину с хорошей точностью. Харак-

терные скорости напыления были определены путeм

предварительного измерения параметров роста тестовых

образцов методом малоугловой рентгеновской дифрак-

тометрии.

При проведении нелинейно-оптических эксперимен-

тов в качестве накачки использовалось p-поляризо-
ванное излучение импульсного фемтосекундного Ti : Sa-

лазера с диодной накачкой (длина волны ∼ 800 nm,

длительность импульса ∼ 20 fs, средняя мощность излу-

чения 50mW, частота следования импульсов 80MHz).
Излучение накачки фокусировалось на поверхности об-

разца в пятно диаметром около 30µm, угол паде-

ния составлял от 0 до 40◦ . Исследуемая структура

была расположена между полюсами электромагнита,

создававшего магнитное поле с напряжeнностью до

1.5 kOe, ориентированное параллельно плоскости па-

дения и либо перпендикулярно лучу накачки, либо

параллельно поверхности магнитных плeнок. Согласно

анализу симметрии нелинейного оптического отклика,

в обоих случаях в однородных магнитных структу-

рах должен наблюдаться магнитоиндуцированный пово-

рот плоскости поляризации. С помощью анализатора

(призма Глана−Тейлора) из прошедшего излучения на

частоте ВГ выделялась p-поляризованная компонента

(т. н.
”
запрещeнная“ геометрия, для которой не должно

наблюдаться магнитоиндуцированного изменения интен-

сивности ВГ), либо смешанная, т. н. mixed-компонента
(ось анализатора повeрнута под углом 45◦ к плоскости

поляризации накачки; т. н.
”
разрешeнная“ геометрия),

в этом случае фактически измеряется магнитоиндуци-

рованный поворот плоскости поляризации излучения

ВГ; соответствующие схемы эксперимента приведены

ниже в виде вставок на рисунках. Прошедшее через

структуру излучение на частоте ВГ выделялось систе-

мой фильтров и регистрировалось с помощью фото-

электронного умножителя, работавшего в режиме счета

фотонов.

3. Экспериментальные результаты

На рис. 1 приведены зависимости интенсивности

прошедшей ВГ от напряжeнности магнитного поля,

прикладываемого в плоскости образца, измеренные в

трeхслойных плeнках с одинаковым составом и разной

последовательностью слоeв: Pt/Co/W и W/Co/Pt. Угол

падения излучения накачки θ составлял 30◦, ориентация

образца и магнитного поля схематически изображены на

рис. 1, a. На рис. 1, b приведены зависимости интенсив-

ности ВГ от магнитного поля для
”
разрешeнной“ гео-

метрии, т. е. поворот плоскости поляризации волны ВГ

как функция приложенного магнитного поля. Видно, что

область перемагничивания плeнки W/Co/Pt с толщиной

слоя кобальта 3 nm (∼ 150Oe) в случае
”
разрешeнной“

геометрии шире, чем у Pt/Co/W с такой же толщиной
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Рис. 1. (a) — Схема эксперимента, θ — угол падения

излучения накачки. (b, c) — Зависимость интенсивности МВГ

от магнитного поля: (b) для Pt/Co/W (квадраты) и W/Co/Pt

(треугольники) с толщиной слоя кобальта 3 nm,
”
разрешeнная“

геометрия; (c) — W/Co/Pt (треугольники),
”
запрещeнная“ гео-

метрия; стрелками указано направление прохода. На вставке

на части (b) линейный магнитооптический эффект Керра

(MOKE) для структур Pt/Co/W и W/Co/Pt с толщиной слоя

кобальта 3 nm, обозначения те же, что на основной части

рисунка.
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слоя кобальта (∼ 40Oe), что указывает на различие

магнитных свойств плeнки кобальта, в зависимости от

того, напыляется она на вольфрам или на платину.

Аналогичные различия видны в результатах измерений

линейного магнитооптического эффекта Керра (вставка
на рис. 1, b), а также для всех исследованных структур

с разной толщиной слоя Со. Если учесть, что для

данной геометрии эксперимента, являющейся аналогом

меридионального эффекта Керра при отражении света от

магнитных сред, интенсивность второй гармоники мож-

но определить как I2ω(H) = |Podd(H) + P
cr |2, где P

odd и

P
cr — линейная (нечeтная по намагниченности) и кри-

сталлографическая составляющие нелинейной поляриза-

ции на частоте второй гармоники, то из представленных

зависимостей можно оценить отношение по модулю

этих компонент: получено, что для W/Co/Pt с толщиной

слоя кобальта 3 nm |Podd |/|Pcr | ≈ 0.56, а для Pt/Co/W

с такой же толщиной слоя кобальта |Podd |/|Pcr | ≈ 0.65.

Следует отметить, что такие относительно большие зна-

чения магнитной компоненты нелинейной поляризации

возникают в несимметричной по структуре трeхслойной

плeнке, когда слой кобальта расположен между слоями

разных металлов; для бислойных плeнок эти значения

существенно меньше.

На рис. 1, c приведeн гистерезис интенсивности ВГ

для структуры W(3)Co(3)Pt(3) в
”
запрещeнной“ геомет-

рии (для структур с другими толщинами зависимость

имеет аналогичный вид). Во-первых, наблюдается изме-

нение I2ω вблизи нулевого значения магнитного поля,

что, как рассматривалось в [7,8], может быть связано

с перемагничиванием плeнки путeм разворота средней

намагниченности в плоскости образца. При этом в дан-

ном диапазоне полей намагниченность проходит через

экваториальное направление, что приводит к магнито-

индуцированному изменению интенсивности ВГ (аналог
экваториального эффекта Керра, но в проходящем из-

лучении); о возможности наблюдения такого эффекта в

тонких плeнках в асимметричном окружении упомина-

лось в [10]. Вторая особенность такого рода зависимо-

стей состоит в наличии магнитного контраста интенсив-

ности ВГ, вплоть до насыщающих полей около 600Oe;

магнитный контраст интенсивности ВГ определяется

как ρ2ω = (I2ω(+H) − I2ω(−H))/(I2ω(+H) + I2ω(−H)),
где I2ω(+H) и I2ω(−H) — интенсивности ВГ для магнит-

ных полей разного знака. Отличный от нуля магнитный

контраст указывает на наличие нечeтного по намагни-

ченности эффекта в излучении на частоте ВГ. Как уже

упоминалось во введении, контраст интенсивности ВГ

не должен наблюдаться для поверхностей однородно

намагниченных сред [11] при учeте линейных и квад-

ратичных по намагниченности компонент нелинейной

поляризации.

На рис. 2, a, b представлены зависимости ρ2ω(θ) и

Imean
2ω (θ) магнитного контраста и средней интенсивно-

сти ВГ, соответственно, от угла падения излучения

накачки на пленки W(3)Co(x)Pt(3) с разной толщи-

ной слоя кобальта (x = 2, 3, 4, 10 nm); средняя ин-
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Рис. 2. Зависимость от угла падения света: (a) магнитного

контраста ρ2ω(θ), (b) средней интенсивности ВГ Imean
2ω (θ) для

структур W/Co/Pt с толщиной слоя кобальта 2 nm — квадраты,

3 nm — кружки, 4 nm — треугольники, 10 nm — перевeрнутые

треугольники.

тенсивность ВГ определялась как Imean
2ω = 0.5(I2ω(+H)

+ I2ω(−H)), где измерялась интенсивность p-поляризо-
ванной ВГ. Магнитное поле прикладывалось в плоскости

образца параллельно плоскости падения (меридиональ-
ная геометрия). Видно, что контраст интенсивности ВГ

для
”
запрещeнного“ эффекта минимален при малых

углах падения θ, а при значениях θ более 10−15◦

принимает приблизительно постоянное значение. При

этом можно заметить, что ρ2ω растет при увеличе-

нии толщины слоя кобальта x . Средняя интенсивность

p-поляризованной ВГ, определяемая кристаллографи-

ческой (немагнитной) компонентой второй гармоники

Imean
2ω (θ), монотонно растет с увеличением угла падения

зондирующего излучения, что отражает преимуществен-

ную роль z -компоненты нелинейной поляризации в дан-

ном случае.
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Рис. 3. (a, b) Зависимости интенсивности ВГ в геометрии

”
запрещeнного“ эффекта для структур W/Co/Pt с толщиной

слоя кобальта 3 nm (кружки) и 10 nm (перевeрнутые тре-

угольники) при различных конфигурациях магнитного поля:

магнитное поле лежит в плоскости падения излучения накачки

и (a) перпендикулярно волновому вектору, (b) параллельно

плоскости образца. (c) Зависимости магнитного контраста

интенсивности ВГ от толщины слоя кобальта ρ2ω(x) при

конфигурации магнитного поля как на панели a (квадраты)
и b (кружки).

На рис. 3, a, b представлены зависимости интенсив-

ности ВГ от магнитного поля для структур W/Co/Pt

с толщиной слоя кобальта 2, 3, 4 и 10 nm при угле

падения излучения накачки θ = 30◦, но при разных

способах приложения магнитного поля: ориентирован-

ного в обоих случаях в плоскости падения излучения

накачки и перпендикулярного лучу накачки (рис. 3, а),
либо параллельного поверхности плeнок (рис. 3, b).
Зависимости магнитного контраста интенсивности ВГ от

толщины слоя кобальта ρ2ω(x) для обеих схем прило-

жения магнитного поля приведены на рис. 3, c. Видно,

что при конфигурации a (магнитное поле перпендику-

лярно волновому вектору) среднее значение магнитного

контраста меньше по модулю, чем при конфигурации b

(магнитное поле лежит в плоскости образца), а также

противоположно ему по знаку.

4. Обсуждение результатов

Для описания полученных данных воспользуемся фе-

номенологическим рассмотрением, предложенным в ра-

боте [9], в которой было показано, что источником

”
запрещeнного“ эффекта могут являться т. н. градиент-

ные магнитные компоненты нелинейной поляризации

вида P∇
i ∝ χ

(4)
i jkLmNE j EkML∇mMN , разрешeнные для объ-

eма центросимметричных сред и обладающие нечeтной

зависимостью от намагниченности [12]. Здесь χ
(4)
i jkLmN —

компоненты в разложении магнитной восприимчивости

χi jk(M)=χ
(0)
i jk + χ

(1)
i jkLML + χ

(2)
i jkLMMLMM + χ

(3)
i jklM∇lMM

+ χ
(4)
i jkLmNML∇mMN + χ

(5)
i jklMnK∇lMM∇nMK + . . . ,

M — намагниченность, E — напряженность электриче-

ского поля световой волны. Аналогичный эффект наблю-

дался ранее для плeнок на основе кобальта, платины

и тантала [7,8]. В предположении, что на интерфейсах

образуется макроскопическая z -компонента намагничен-
ности, для случая приложенного вдоль оси x магнитного

поля были получены нечeтные по намагниченности

компоненты: χ
(4)
xxxZz X , χ

(4)
xz z Zz X , χ

(4)
z z xZz X = χ

(4)
z xz Zz X , χ

(4)
xxxXz Z,

χ
(4)
xz z Xz Z, χ

(4)
z z xXz Z = χ

(4)
z xz Xz Z. Кроме того, на интерфейсе

действуют нечeтные по намагниченности вклады вида

PMM
i ∝ MLMM (квадратичные по намагниченности и в

объeме центросимметричной среды, вследствие принци-

па Неймана, равные нулю): определяемые комронента-

ми χ
(3)
xxxXZ, χ

(3)
xz z XZ, χ

(3)
z z xXZ = χ

(3)
z xz XZ. Тогда в эксперимен-

те регистрируется полная интенсивность p-поляризо-
ванной составляющей ВГ I2ω ∝ |Pcr + P

∇ + P
MM |2, где

P
∇ + P

MM отвечают за нечeтную по намагниченности

модуляцию ВГ.

В случае, когда магнитное поле приложено перпен-

дикулярно волновому вектору, существует z -компонента
внешнего поля, которая модулирует амплитуду и, воз-

можно, направление z -компоненты намагниченности об-

разца Mz , что, во-первых, изменяет вклад от упомянутых
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ранее компонент, а во-вторых, наводит дополнительный,

зависящий от внешнего магнитного поля вклад от гра-

диентных компонент χ
(4)
z xxZz Z, χ

(4)
z z z Zz Z, χ

(4)
xz xZz Z = χ

(4)
xxz Zz Z, а

также от квадратичных по намагниченности компонент

χ
(3)
z xxZZ, χ

(3)
z z z ZZ, χ

(3)
xz xZZ = χ

(3)
xxz ZZ . Это объясняет различие

магнитного контраста по модулю и знаку на рис. 3.

Как уже было сказано ранее, при углах падения излу-

чения накачки θ более 10−15◦ наблюдается увеличение

абсолютного значения магнитного контраста ρ2ω при

увеличении толщины слоя кобальта. Это может быть

связано с ростом вклада от компонент вида χ
(4)
i jkLmN ,

работающих в объeме плeнок. Уменьшение же средней

интенсивности Imean
2ω может происходить из-за того, что

при увеличении толщины Co возрастает поглощение

образца, в т. ч. и на частотеВГ.

5. Заключение

Таким образом, в работе исследована генерация опти-

ческой второй гармоники в трeхслойных плeнках соста-

ва W/Co/Pt с разной толщиной слоя кобальта (2−10 nm)
в геометрии на пропускание при наложении статиче-

ского меридионального магнитного поля. Обнаружено

наличие
”
запрещeнного“ (для структур с однородной

намагниченностью) нечeтного по намагниченности эф-

фекта в интенсивности p-поляризованной ВГ, который с

точки зрения феноменологии может быть описан в тер-

минах объeмной компоненты нелинейной поляризации

на частоте ВГ, пропорциональной градиенту намагничен-

ности в направлении нормали в плeнке, и интерфейсной

компоненты поляризации, пропорциональной квадрату

намагниченности.

Получена зависимость
”
запрещeнного“ эффекта во ВГ

от угла падения излучения накачки на плeнки W/Co/Pt

с разной толщиной слоя кобальта. Показано, что при

θ > 10−15◦ величина
”
запрещeнного“ эффекта имеет

приблизительно постоянное значение и максимальна

для структур с наибольшей толщиной слоя кобальта.

Обнаружено, что величина нечетного интенсивностного

эффекта в отклике ВГ для плeнок W/Co/Pt больше в

случае, когда магнитное поле приложено в плоскости

падения и в плоскости плeнки; что может быть объяс-

нено участием разных наборов компонент нелинейной

восприимчивости.
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