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В поликристаллических пленках цериевого феррита граната найден гистерезис зависимости электри-

ческой поляризации от электрического поля. Установлен линейный и квадратичный магнитоэлектриче-

ский эффект и смена знака компонентов магнитоэлектрического эффекта тензора по температуре. Маг-

нитоэлектрический эффект объясняется в модели флексоэлектрического взаимодействия с магнитной

подсистемой за счет магнитострикции.
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1. Введение. Пленки феррит-гранатов с ред-

коземельными катионами обладают потенциальной

возможностью использования в магнитооптике [1–

3], в том числе магнитоплазмонной фотонике [4],

для изготовления магнонных кристаллов [5]. Поли-

кристаллические пленки уступают по характеристи-

кам своим объемным аналогам, но они обнаружива-

ют устойчивость к процессам формирования струк-

тур микроэлектроники на их основе. Пленки ферри-

та граната с висмутом обнаруживают магнитоэлек-

трический эффект (МЭ) и свойства мультиферрои-

ков [6, 7]. В пленках (BiLu)3(FeGa)5O12 обнаружено

движение магнитных доменных границ под действи-

ем электрического поля [8] и переключение их элек-

трической поляризации под действием магнитного

поля [9], которое отсутствует на пленках с ориента-

цией подложки (111). Эти эффекты объясняются за

счет неоднородного магнитоэлектрического взаимо-

действия и изменения магнитной анизотропии элек-

трическим полем [10–11].

В пленках висмутового феррита граната с ред-

коземельным замещением в магнитном поле 12 кЭ в

интервале температур 80–380 К найден линейный и

квадратичный магнитоэлектрический эффект, ком-

поненты тензора которого зависят от типа подложки

[12]. В пленках Bi3Fe5O12 (BIG) толщиной 90 нм ме-

тодом ферромагнитного резонанса найден линейный

МЭ с максимумом при 450 К, который объясняется
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за счет образования локальной магнитной неодно-

родности и напрямую связан с ионами висмута [13].

Трехвалентные ионы висмута имеют неподеленную

электронную пару в 6s2 состоянии и изменение элек-

тронной плотности на Bi3+ вызовет изменение длины

Bi-O связи и смещение ионов кислорода, через кото-

рый осуществляется косвенный обмен между катио-

нами железа.

Для выяснения роли ионов висмута в МЭ необхо-

димо провести исследования магнитоэлектрического

взаимодействия в феррите граната с редкоземель-

ными элементами. Например в Y3−xCexFe5O12, ко-

торый обладает колоссальным эффектом Фарадея

в ближней ИК области [14, 15]. Исследования маг-

нитооптических и магнитоэлектрических свойств на

пленках Ce3Fe5O12 отсутствуют.

Цель работы – выяснить механизм магнитоэлек-

трического взаимодействия в поликристаллической

пленке Ce3Fe5O12.

2. Рентгеноструктурный анализ и элек-

трическая поляризация. Слои номинального со-

става Ce3Fe5O12 были получены методом ионно-

лучевого распыления компактированных мишеней в

виде смесей оксидов соответствующих металлов, ве-

совые надбавки в которых определялись соотноше-

нием Ce : Fe = 3 : 5 на подложку галлий-гадолиневого

граната (GGG) [16]. Для стабилизации условий оса-

ждения заданного катионного стехиометрического

состава проводилась предварительная операция рас-

пыления мишени, длительность которой составляла
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от 100 до 150 мин и определялась на основе пред-

варительных данных о катионном составе получен-

ного осадка на тестовых подложках коммерческого

кремния. Быстрый отжиг производился для предот-

вращения нежелательных диффузионных изменений

в области интерфейсных границ. Пленка толщиной

400 нм поликристаллическая со средним размером

зерна 60–70 нм, разупорядоченная, но упругосвязан-

ная с подложкой GGG. Сравнительный анализ эле-

ментного состава подложки и пленки на подложке

методом ХРИ (анализа характеристического рент-

геновского спектра, возбуждаемого радиоактивным

изотопом америция) показал, что по сравнению с

подложкой в слое содержатся атомы железа и церия.

Рентгенограмма пленки Ce3Fe5O12 представлена

на рис. 1. Пленка Ce3Fe5O12 обладает кубической

Рис. 1. Рентгенограмма пленки Ce3Fe5O12

структурой с пространственной группой S.G.: Ia3d

(230) с преимущественной ориентацией в направ-

лении (444). Параметр a элементарной кубической

ячейки пленки имеет величину a = 1.234 нм. Кри-

сталлическая структура пленки заметно деформиро-

вана (∆a = asubstrate − afilm = 0.05 Å). В процентном

отношении различие между параметрами решетки

пленки и подложки составляет ∼ 0.4 %.

Изменение электрической поляризации от темпе-

ратуры определим из тока, измеренного без электри-

ческого поля (вставка к рис. 2), ∆P =
∫

jdt. Поля-

ризация вызвана упругими напряжениями в пленке

вблизи интерфейса. В этой области исчезает центр

инверсии и в результате неоднородного флексоэлек-

трического взаимодействия индуцируется поляриза-

ция (рис. 2). В интервале температур 160–450 К тем-

пературная зависимость поляризации хорошо описы-

Рис. 2. Электрическая поляризация от температуры:

эксперимент (1) и теоретические расчеты согласно

уравнению (3) (2). Вставка: пироток от температуры

вается магнитоупругим взаимодействием и упругим

напряжением со стороны подложки. Теоретическая

зависимость ∆P (T ) будет обсуждаться ниже.

Электрическая поляризация P (E,H) от электри-

ческого и магнитного полей определялась по нор-

мали к пленки из соотношения P =
∫

jdt при из-

мерении тока во внешнем квазипериодическом по-

ле с частотой ω = 0.01Гц. В интервале темпера-

тур 80–160 К зависимость электрической поляриза-

ции пленки от электрического поля обнаруживает

гистерезис (рис. 3а), полуширина которого определя-

ет спонтанную поляризацию ∼ 0.03 мкКл/см2. Вы-

ше 160 К небольшой гистерезис наблюдается в об-

ласти промежуточных полей, который обусловлен

частичной компенсацией электрического поля дипо-

лей сводными носителями тока. Поляризация P =

= P0 sin(ωt) совпадает по фазе с внешним полем

Eex = E0ex sin(ωt) и удовлетворительно описывает

экспериментальные результаты. Гистерезис вызван

доменной структурой при изменении ориентации на-

магниченности ниже 160 К.

3. Магнитоэлектрический эффект. Электри-

ческая поляризация от магнитного поля измерялась

при двух ориентациях поля относительно пленки.

На рисунке 4 представлены зависимости P (H) для

поликристаллической пленки Ce3Fe5O12 в интерва-

ле температур 80–360 К. Электрическая поляриза-

ция пленки, индуцируемая магнитным полем, описы-

вается суммой линейного и квадратичного МЭ взаи-

модействия в магнитном поле:

P = αH +
γH2

(1 + dH2)
. (1)
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Рис. 3. Электрическая поляризация от электрического поля при двух циклах измерения при T = 80К (а), 200 К (b).

Подгоночная функция P = P0 sin(ωt) (сплошная линия) (b)

Рис. 4. (Цветной онлайн) Электрическая поляризация пленки Ce3Fe5O12 от магнитного поля, направленного по нор-

мали к пленке (1) и вдоль пленки (2) при температурах T = 120К (а), 160 К (b), 280 K (c), 360 K (d). Подгоночная

функция уравнения (1) (сплошная линия)

Функция (1) удовлетворительно описывает экс-

периментальные результаты P (H). Превалирование

линейного и квадратичного вклада в МЭ определим

из соотношения поляризации, измеренной при ин-

версии знака магнитного поля. На рисунке 5 приве-

дена электрическая поляризация пленки Ce3Fe5O12
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Рис. 5. (Цветной онлайн) Модуль электрической поляризации пленки Ce3Fe5O12 от температуры в магнитном поле

12 кЭ, направленном по нормали к пленке (а) и вдоль пленки (b) в полях H = −12 кЭ (1), +12кЭ (2). Подгоночная

функция AH(1− T/Tc)
β/T с параметром A = 1.6 (сплошная линия)

в магнитном поле 12 кЭ, направленном по норма-

ли к пленке (диагональная компонента тензора) и

вдоль пленки (недиагональная компонента тензора).

До 160 К превалирует линейный МЭ с диагональ-

ной компонентой тензора, от 160 до 240 К с недиа-

гональной компонентой. Квадратичный МЭ с диаго-

нальной компонентой γ превалирует выше 160 К, а с

недиагональной компонентой γ ниже 160 К. Возмож-

но, это связано со спин-переориентационным пере-

ходом при 160 К. Так в (Y1−xCex)Fe5O12 наблюдал-

ся спин-переориентационный переход при 170 К [17].

Микроскопический механизм взаимодействия намаг-

ниченности и электрической поляризации происхо-

дит через решетку и связан с магнитоупругим вза-

имодействием. Температурная зависимость линейно-

го вклада в МЭ, вычисленного из уравнения (9), ка-

чественно описывает экспериментальные результаты

до комнатных температур.

Коэффициент магнитоэлектрического вза-

имодействия ∆P/∆H в поле 12 кЭ в плен-

ке Ce3Fe5O12 в несколько раз превышает

∆P/∆H = 2 · 10−4 Кл/(м2T) в поликристаллической

пленке Nd0.5Bi2.5Fe5O12 на монокристаллической

подложке GGG, выращенной в кристаллографиче-

ском направлении (111) до температуры 160 К [12].

Нагрев выше 160 К уменьшает коэффициент МЭ в

Ce3Fe5O12 по сравнению с Nd0.5Bi2.5Fe5O12 [12].

4. Модель. Электрическую поляризацию и МЭ

объясним в модели неоднородной деформации кри-

сталлической структуры вблизи интерфейса пленка–

подложка, в результате различия между парамет-

рами решеток пленки и подложки. В пленке в ре-

зультате градиента деформации возникает электри-

ческая поляризация и неоднородный МЭ. Ситуация

аналогична индуцируемому линейному МЭ в объем-

ном кристалле Y3Fe5O12 в электрическом постоян-

ном поле 750 В/мм [18]. В поле понижается симмет-

рия кристалла, исчезает центр инверсии и индуци-

руется электрическая поляризация по направлению

электрического поля. Электрическая поляризация в

окрестности интерфейса создает электрическое поле

в пленке Ce3Fe5O12 и приводит к понижению кри-

сталлической симметрии.

Энергию пленки в некоторой области вблизи под-

ложки представим феноменологически без тензор-

ной записи и суммирования по узлам решетки в виде

суммы энергий: энергия поля деформаций (U), со-

здаваемых в результате напряжения со стороны под-

ложки (σ) E1 = AσUσ, энергия взаимодействия элек-

трической поляризации (P ) при полярном смещении

ионов с деформациями E2 = −APUP , магнитоупру-

гая энергия, связанная с изменением обменного вза-

имодействия (J1) между ионами церия и железа при

деформациях E3 = AMUMCeMFe, обменные энергии

E4 = −J1MCeMFe − J2MFeMFe и упругая энергия ре-

шетки E5 = 1/2kU2:

W = AσUσ −APUP +AMUMCeMFe −

− J1MCeMFe − J2MFeMFe + 1/2kU2. (2)
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Минимизация энергии (2) относительно деформа-

ции дает Um = (−Aσσ + APP −AMMCeMFe)/k. Вы-

ражение энергии (2) после подстановки Um сводится

к виду:

W = −Aσ1σ
2
−AP1P

2
−AM1(MCeMFe)

2 +

+ 2APAMPMCeMFe − 2AσAMσMCeMFe +

+ 2AσApσP − J1MCeMFe − J2MFeMFe. (3)

К магнитной энергии добавляется биквадратный

обмен и магнитоэлектрическое взаимодействие в ви-

де P MCeMFe. Такой инвариант может быть и в цен-

тросимметричном кристалле в магнитоупорядочен-

ных веществах с несколькими подрешетками. В этом

случае инвариант может быть записан в виде суммы

по различным магнитным подрешеткам [19]:

f lin

ME = −
1

2

∑

ss′

γijk
ss′ P

iM j
sM

k
s′ . (4)

Минимизация энергии (3) по поляризации приво-

дит к выражению:

P = Aσσ +AM (MCeMFe). (5)

Зависимость поляризации от температуры опре-

деляется напряжением со стороны подложки, темпе-

ратурную зависимость которого качественно можно

выразить через коэффициент теплового расширения

подложки. В Ce : YIG/GGG коэффициент теплово-

го расширения пленки (α) растет быстрее по срав-

нению с подложкой при T > 170K, проходит че-

рез максимум при 210 К и меняет знак при 284 К

[17]. Аппроксимируем α(T ) ∼ σ(T ) ∼ (284 − T ). В

ферритах-гранатах легких редкоземельных элемен-

тов кривые намагниченности M(T ) имеют вейсов-

ский вид при низких температурах. В Yb3Fe5O12

температура компенсации Tk = 5К, магнитные мо-

менты ионов Ce3+ и Yb3+ совпадают. В пленке

Ce : YIG/GGG намагниченность насыщения увели-

чивается на 30 % при охлаждении от 300 до 80 К.

Поэтому можно предположить, что обменное взаи-

модействие между ионами церия и железа J1 ≪ J2,

обменное поле λMFe на ионе серия на порядок мень-

ше, чем на ионах железа и намагниченность подре-

шетки ионов церия MCe ∼ λMFe/T . Намагничен-

ность ионов железа представим в степенном виде

MFe ∼ (1− T/Tc)
β . Температурная зависимость кор-

релятора (MCeMFe) ∼ λ(1−T/Tc)
2β/T и подгоночная

функция для ∆P (T ):

∆P = A(284− T ) +B(1− T/Tc)
2β/T (6)

хорошо описывает экспериментальные данные

с двумя параметрами B = 0.3, A = 0.5 · 10−6,

β = 0.35, Tc = 550К выше температуры спин-

переориентационного перехода 160 К. Переори-

ентация намагниченности из плоскости пленки

(анизотропия типа легкая плоскость) к направле-

ниям вдоль диагоналей куба [111] при охлаждении

объясняется увеличением магнитоупругой и маг-

нитокристаллической энергий анизотропий, по

сравнению с анизотропией формы [17]. Вырожде-

ние по направлениям осей вдоль диагоналей куба

приводит к образованию доменной структуры и к

гистерезису в полевой зависимости P (E).

Линейная зависимость поляризации от магнитно-

го поля обусловлена линейной зависимостью анти-

ферромагнитного коррелятора (MCeMFe) и констант

обменной магнитострикции в RxY3−xFe5O12 от по-

ля [20]. В малых полях (много меньших обменного

поля, но больше поле насыщения) температуру Кю-

ри представим в виде Tc(H) = Tc(0) + δH , тогда

MCe ∼ (λMFe +H)/T , MFe ∼ (1− T/(Tc + δH))β . Из-

менение поляризации в магнитном поле определим

из (5):

∆P = AM [(MCe(H)MFe(H))− (MCeMFe)]. (7)

После разложения в ряд Тейлора по малому па-

раметру δH получим:

∆P =
AMHλM2

Fe
(H = 0)δ

T 2
c

(

1− T
Tc

) +
MFe(H = 0)H

T
. (8)

Первый член на два порядка меньше и (8) пред-

ставим в простом виде:

∆P = AMHMFe(H = 0)/T = AH(1− T/Tc)
β/T. (9)

Поляризация в магнитном поле 12 кЭ в зависимо-

сти от температуры (рис. 5) качественно описывается

выражением (9). Основной микроскопический меха-

низм образования МЭ связан со спин-решеточным

взаимодействием, как и в системе Cr2O3 с ром-

боэдрической примитивной ячейкой найден спин-

решеточный 76 % и спин-электронный 23 % вклад

[21].

5. Выводы. Несовпадение параметров элемен-

тарной ячейки подложки и пленки приводит к элек-

трической поляризации в результате градиента де-

формации решетки. Найден гистерезис электриче-

ской поляризации и два вклада в МЭ: линейный и

квадратичный. Линейный МЭ объясняется в модели

градиента деформации с полярным смещением ионов

и обменной магнитострикцией между редкоземель-

ными ионами и ионами железа.
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