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Представлены результаты исследования магнитооптических эффектов в эпитаксиальных плeнках маг-

нитных полупроводников — халькогенидов европия EuX (X = O, Se, Te): линейного и квадратичного

магнитооптических эффектов Керра, фотоиндуцированного эффекта Фарадея, магнито-индуцированной

генерации второй и третьей оптических гармоник, обратного эффекта Фарадея и явления оптической

ориентации. Обнаружен большой квадратичный магнитооптический эффект Керра в плeнках EuO и (Eu,Gd)O.
В халькогенидах европия EuTe и EuSe методом оптической накачки и зондирования изучены фотоиндуци-

рованные спиновые поляроны с гигантским значением магнитного момента. В этих же материалах выявлен

новый тип нелинейной магнитооптической восприимчивости, отвечающей за генерацию второй оптической

гармоники и связанной с магнитным упорядочением спинов ионов Eu2+ .
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1. Введение

В последнее время усилия многих учeных и тех-

нологов направлены на поиск и исследование новых

материалов, представляющих интерес для устройств

спинтроники или спиновой электроники [1–4]. Спинтро-
ника отличается от традиционной электроники тем, что

в дополнение к зарядовому состоянию электрона его

спин может использоваться как дополнительная степень

свободы или бит информации. Использование спиновой

степени свободы может дать принципиальную возмож-

ность создания новых эффективных систем обработки,

хранения и передачи данных. Зачастую предполагает-

ся, что устройства спинтроники будут реализованы с

использованием разбавленных магнитных полупровод-

ников, таких как, например, (Zn,Mn)Te, (Ga,Mn)As,
(Ga,Mn)N и других [5,6]. Однако собственные магнитные

полупроводники — халькогениды европия EuX (X = O,

S, Se, Te) имеют не меньший практический потенциал

для создания систем спиновой электроники и оптоэлек-

троники [7].

Халькогениды европия EuX (X = O, S, Se, Te) пред-

ставляют собой компактную группу магнитных полу-

проводников, обладающих уникальными электронными,

магнитными, оптическими и магнитооптическими (МО)
свойствами. Физические свойства халькогенидов евро-

пия EuX определяются электронной структурой ионов

Eu2+, имеющих сильно локализованные 4 f 7 электроны с

большим спином S = 7/2 [8]. EuX являются соединения-

ми с классическим гейзенберговским обменным взаимо-

действием, в которых конкуренция двух типов обменных

интегралов приводит к различным магнитным фазовым

диаграммам, которые могут включать антиферромагнит-

ный (АФМ), ферримагнитный (ФиМ) и ферромагнит-

ный (ФМ) типы магнитного упорядочения. Например,

EuO и EuS являются ферромагнетиками с температу-

рами Кюри TC = 69.4K и 16.5K, соответственно, EuTe

является антиферромагнетиком с температурой Нееля

TN = 9.6K, а EuSe является метамагнетиком при низких

температурах и может проявлять АФМ (TN = 4.6K),
ФиМ- и ФМ-типы магнитного упорядочения в зависимо-

сти от приложенного внешнего магнитного поля [7–9].
Ферромагнитный оксид европия EuO с наибольшей

температурой Кюри для группы халькогенидов EuX
представляет особый интерес, поскольку его магнитные,

электрические и оптические свойства могут управляться

электронным допированием, см. например [10]. В част-

ности, легирование EuO несколькими процентами ионов

Gd приводит к выраженному увеличению температуры

Кюри до 135K [7]. Это позволяет создавать элементы

спинтроники на основе (Eu,Gd)O, работающие при тем-

пературах жидкого азота. В работах [11,12] сообщалось

о росте нанометровых плeнок EuO и (Eu,Gd)O на крем-

ниевых подложках методом молекулярно-лучевой эпи-

таксии. Показана принципиальная совместимость халь-

когенидов европия EuX с традиционной электроникой

на основе кремния Si.

В настоящей статье представлен краткий обзор ис-

следований по линейным и нелинейным МО явлениям

в эпитаксиальных плeнках халькогенидов европия EuX
(X = O, Se, Te), выполненных за последние десять лет

и проведeнных при тесном сотрудничестве ФТИ им.

А.Ф. Иоффе с Техническим университетом Дортмунда

(Германия) и Университетом Сан-Паулу (Бразилия).
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Рис. 1. a) Полевые зависимости меридионального магнитооптического эффекта Керра в плeнке Eu0.97Gd0.03O при различных

температурах для энергии фотонов 1.85 eV. b) Полевая зависимость квадратичного магнитооптического эффекта Керра в плeнке

Eu0.97Gd0.03O при различных углах ориентации плоскости поляризации cвета относительно направления намагниченности,

лежащей в плоскости образца.

2. Экспериментальные образцы

Плeночные образцы халькогенидов европия EuTe и

EuSe выращивались методом молекулярно-лучевой эпи-

таксии на (111)-ориентированных подложках фторида

бария BaF2 [13]. Эпитаксиальные слои этих материалов

имели толщину d = 1mkm. Для защиты от воздействия

паров воды выращенные образцы EuTe и EuSe по-

крывались защитной плeнкой BaF2 с толщиной 40 nm.

BaF2 обладает запрещeнной зоной около 9.2 eV, поэтому

подложка и защитный слой, выполненные из этого

материала, полностью прозрачны в видимой области

спектрального диапазона. Качество полученных образ-

цов контролировалось методом рентгеноструктурного

анализа. Наноразмерные плeнки EuO (d = 110 nm) и

(Eu,Gd)O (d = 40 nm) также выращивались методом

молекулярно-лучевой эпитаксии на иттрий-стабилизи-

рованном оксиде циркония (Zr,Y)O2 [14,15]. Качество

выращенных плeнок зависит от согласования постоян-

ных решeток материала плeнки и подложки. Постоянная

решeтки (Zr,Y)O2 составляет 5.142�A, что очень близко

к значению постоянной решeтки 5.144�A для EuO при

комнатной температуре. Образцы EuO и (Eu,Gd)O были

защищены от воздействия паров воды с помощью тонких

слоeв оксида кремния SiO2.

3. Линейный и квадратичный
магнитооптические эффекты Керра

Линейные магнитооптические эффекты Фарадея и

Керра, магнитного циркулярного дихроизма играют

важную роль как для фундаментальных исследований,

например, для выявления электронной и магнитной

структур твeрдых тел, так и для технических при-

менений, например, для создания магнитооптических

датчиков, устройств визуализации магнитных полей, эле-

ментов компьютерной памяти и т. д. [16]. Квадратичные
МО-эффекты — магнитное линейное двулучепрелом-

ление и дихроизм, как правило, значительно слабее

линейных эффектов. Квадратичные МО-эффекты также

могут рассматриваются как инструмент в фундамен-

тальных исследованиях, поскольку обладают высокой

чувствительностью к магнитной анизотропии материа-

лов [17–19].
В ферромагнитных материалах тензор диэлектри-

ческой проницаемости εi j может быть записан как

разложение в ряд по компонентам, которые являют-

ся линейными и квадратичными функциями намагни-

ченности M [20,21]

εi j = ε0i j + αi jkMk + βi jklMkM l + . . . , (1)

где ε0i j — независимая от намагниченности часть тензора

диэлектрической проницаемости εi j , тензор αi jk опре-

деляет линейные МО-эффекты Фарадея и магнитного

циркулярного дихроизма при прохождении света через

образец и МО-эффект Керра при отражении света, тен-

зор βi jkl отвечает за квадратичные МО-эффекты — маг-

нитное линейное двулучепреломление и дихроизм при

прохождении света, а также квадратичный МО-эффект

Керра при отражении света.

На рис. 1 показаны для сравнения полевые зависи-

мости линейного и квадратичного магнитооптических

эффектов Керра в плeнке (Eu,Gd)O. Данные эффекты из-

мерялись с использованием высокочувствительной поля-

риметрической установки. Петли гистерезиса линейного

МО-эффекта Керра в плeнке Eu0.97Gd0.03O, измерен-

ные в меридиональной геометрии, являются нечeтными

Физика твердого тела, 2019, том 61, вып. 3
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Рис. 2. a) Схема установки, использующей метод оптической накачки (pump) и зондирования (probe); M — зеркало, chopper —

механический модулятор типа
”
вертушка“, lens — линза, LP — линейный поляризатор, sample — образец, iris — диафрагма,

λ/2 — полуволновая пластина, WP — призма Волластона, PD — фотодиод. b) Полевые зависимости фотоиндуцированного

эффекта Фарадея в EuTe при различных интенсивностях оптической накачки [23].

функциями намагниченности и имеют прямоугольную
форму с полем коэрцитивности ∼ 15mT. Петли гисте-

резиса квадратичного МО-эффекта Керра являются чeт-
ными функциями намагниченности. Измерение поляри-
зационных зависимостей позволяет провести разделение
вкладов от линейных и квадратичных МО-эффектов.

Величина и знак квадратичного МО-эффекта Керра
завит от ориентации поляризации света относительно
направления намагниченности исследованных образцов.
Показано, что величина этого эффекта может достигать

1.4 deg при низкой температуре T = 3K, что является
рекордно большим значением среди известных магнит-
ных материалов, см., например [22].

4. Фотоиндуцированный эффект
Фарадея

В халькогенидах европия EuTe и EuSe проведено
исследование фотоиндуцированного эффекта Фарадея
методом оптической накачки и зондирования с ис-

пользованием непрерывного лазера и широкополосного
источника света [23,24]. На рис. 2, а показана схема
установки, использующей метод оптической накачки и
зондирования. Источником света накачки служил либо

Nd : YAG-лазер, работающий на удвоенной частоте с
энергией фотона 2.33 eV, или ксеноновая лампа с филь-
трацией с помощью монохроматора (диапазон энергий
фотона 1.8−3.1 eV). Луч накачки фокусировался на

образце в пятно с гауссовым профилем и диаметром
∼ 150mkm. Полупроводниковый лазер с энергией фо-
тонов 1.86 eV использовался в качестве источника света
для луча зондирования. Перпендикулярно поверхности

образца прикладывалось внешнее магнитное поле. Экс-
перименты проводились с использованием оптического

криостата со сверхпроводящими катушками для генера-

ции магнитного поля в геометрии Фарадея. Интенсив-

ность света накачки модулировалась на частоте 2.33 kHz

посредством механического модулятора типа
”
вертуш-

ка“. Измерялось вращение плоскости поляризации света

зондирующего луча с использованием балансного фо-

тодетектора New Focus Nirvana [25] за счeт фотоинду-

цированного эффекта Фарадея, вызванного светом луча

накачки.

Фотоиндуцированный эффект Фарадея исследован как

функция интенсивности света, магнитного поля и тем-

пературы. На рис. 2, b показаны полевые зависимости

фотоиндуцированного эффекта Фарадея в EuTe при раз-

личных интенсивностях оптической накачки [23]. Уста-
новлено, что при резонансном возбуждении оптического

электродипольного перехода 4 f 75d0
→ 4 f 65d1 при низ-

кой температуре в EuX образуются магнитные поляро-

ны с гигантским магнитным моментом, превышающим

600µB для EuTe [23] и 6000µB EuSe [24]. Магнитные

поляроны — это квазичастицы с высокой степенью

ферромагнитного порядка спинов ионов Eu2+, возникаю-

щие благодаря обменному взаимодействию фотовозбуж-

дeнного d-электрона и локализованных f -электронов
ионов Eu2+. Данные квазичастицы обладают большой

эффективной массой и представляют собой сферы фер-

ромагнитно упорядоченных спинов с радиусом, равным

нескольким постоянным кристаллической решeтки [26].
Температурная зависимость магнитного момента поля-

ронов хорошо описывается законом Кюри−Вейса. Выше

температуры 100K происходит термическое гашение по-

ляронов с энергией активации ∼ 0.01 eV. С увеличением

интенсивности возбуждающего света в EuTe наблюда-

ется насыщение концентрации магнитных поляронов на

уровне ∼ 4.5 · 1015 cm−3, что позволяет предположить,

Физика твердого тела, 2019, том 61, вып. 3
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Рис. 3. Оптически управляемый спин-поляронный транзистор.

что поляроны закреплены на дефектах кристаллической

структуры [23]. В EuSe такого насыщения не наблюда-

ется, и кристалл EuSe может быть полностью переведeн

в поляризованное ферромагнитное состояние благодаря

фотовозбуждению гигантских спиновых поляронов [24].
Разработана квантово-механическая модель для расчeта

фотоиндуцированного эффекта Фарадея, обусловленно-

го образованием магнитных поляронов с большой вели-

чиной магнитного момента [27]. Таким образом, проде-

монстрирован новый подход к оптическому управлению

магнитным состояниям в халькогенидах европия EuX ,

который может быть в принципе применeн к любым

собственным и разбавленным магнитным полупроводни-

кам, магнитным диэлектрикам и гетероструктурам типа

ферромагнетик−полупроводник.

Для спиновой электроники важную роль играют раз-

личные типы гибридных структур, выполняющих роль

логических элементов, например, в работе [28] был

впервые представлен спиновый транзистор, спиновый

биполярный транзистор предложен в работе [29], а спин-
вентильный описан в работе [30]. Можно предложить

спиновый транзистор на основе оптически управляемых

магнитных поляронов в плeнках EuTe (см. рис. 3).
При приложении внешнего напряжения V высоко- и

низкорезистентные состояния такой структуры будут

реализовываться вследствие прецессии спина электро-

нов проводимости, движущихся в полупроводниковой

подложке вблизи магнитного полярона, и зависимо-

сти рассеяния электронов от направления их спинов

(эффект магнетосопротивления). Для инжекции спин-

ориентированных электронов электроды должны быть

изготовлены из ферромагнитного материала, например

EuO. Ориентация магнитного поляронного момента мо-

жет осуществляться или внешним магнитным полем,

либо светом с определeнной циркулярной поляризацией.

5. Обратный эффект Фарадея
и явление оптической ориентации

Метод оптической накачки и зондирования с высоким

временным разрешением был применeн для изучения

сверхбыстрой динамики в магнитном полупроводнике

EuTe вблизи края запрещeнной зоны [31]. На рис. 4, a

показаны временные зависимости фотоиндуцированного

оптического вращения в EuTe для различных величин

магнитного поля. На рис. 4, b показаны зависимости фо-

тоиндуцированного вращения в EuTe от внешнего маг-

нитного поля B. Установлено, что внешнее магнитное

поле приводит к переключению от обратного эффекта

Фарадея (B < 3T) к явлению оптической ориентации

(B > 3T). При этом в полях менее 3 T наблюдается

лишь сигнал, связанный с перекрытием лучей накачки

и зондирования, а в полях более 3 T — хорошо заметен

процесс релаксации с характерным временем затухания

∼ 20 ps (B = 6T). Предложена теоретическая модель,

описывающая оба наблюдаемых процесса с различными

спектральными и временными свойствами. Свет с кру-

говой поляризацией возбуждает электронный переход

4 f 75d0
→ 4 f 65d1 в EuTe, а наблюдаемое переключение

связанно с сильным сдвигом края запрещeнной зоны в

EuTe в магнитном поле при низких температурах [32].
Таким образом, экспериментально показано, что мани-
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Рис. 4. a) Временные зависимости фотоиндуцированного оп-

тического вращения в EuTe для различных значений внешнего

магнитного поля и энергии фотонов 2.19 eV. b) Зависимость

фотоиндуцированного вращения от магнитного поля в EuTe

для двух временных задержек [31].
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пуляция спиновыми состояниями в EuTe происходит в

пикосекундном диапазоне времeн.

6. Магнито-индуцированная генерация
второй и третьей оптических
гармоник

Халькогениды европия EuX являются центросиммет-

ричными кристаллами со структурой галита — камен-

ной соли (точечная группа m3m). Хорошо известно,

что генерация второй оптической гармоники (ГВГ)
запрещена по симметрии в электродипольном при-

ближении в центросимметричных структурах. Поэтому

весьма неожиданным было обнаружение ГВГ в этих

материалах в магнитном поле [33,34]. В EuTe и EuSe

исследовались спектральные и полевые зависимости,

а также вращательные анизотропии ГВГ в области

края запрещeнной зоны. На рис. 5 показаны спек-

тральные и полевые зависимости интенсивности ГВГ в

EuSe. Наблюдается существенная модификация сигналов

ГВГ во внешнем магнитном поле в области энергии

фотонов 2~ω = 2.4 eV. Хорошо видны скачки сигнала

ГВГ, связанные с магнитными фазовыми переходами

АФМ → ФиМ и ФиМ → ФМ. В АФ фазе ГВГ не наблю-

дается, однако при приложении внешнего магнитного

поля ГВГ возникает вследствие нарушения антиферро-

магнитного порядка и появления индуцированной намаг-

ниченности. В работах [33,34] показано, что источником

ГВГ является нелинейная оптическая поляризация P
2ω ,

связанная с магнитодипольным вкладом следующего

типа [33,34]:
P
2ω = ε0χ

(3) : Eω
B
ω
M, (2)

где χ
(3) — оптическая нелинейная восприимчивость

третьего порядка, Eω и B
ω — электрическое и магнитное

поля электромагнитной волны на фундаментальной ча-

стоте ω, M — намагниченность, индуцированная внеш-

ним магнитным полем.

В EuTe и EuSe было также проведено эксперимен-

тальное исследование генерации третьей оптической

гармоники (ГТГ) [35,36]. В данных материалах метод

ГТГ позволяет эффективно изучать как кристаллографи-

ческие, так и индуцированные магнитным полем вклады,

а также электронную зонную структуру. В отличие от

ГВГ, сигналы ГТГ электродипольного типа наблюдаются

в нулевом магнитном поле, поскольку кристаллогра-

фическая точечная группа симметрии EuTe и EuSe

допускает существование таких вкладов.

Проведeн подробный теоретический анализ электрон-

ной структуры EuTe и EuSe, на основе микроскопи-

ческого рассмотрения рассчитаны возможные вклады

в оптические нелинейности, отвечающие за процессы

ГВГ и ГТГ. Проведена идентификация экспериментально

обнаруженных резонансов в спектрах ГВГ и ГТГ и их

привязка к конкретным электронным переходам между

основным состоянием 4 f 7 в верхней части валентной

зоны и возбуждeнными состояниями 4 f 65d1 ионов Eu2+.
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Рис. 5. a) Спектральные зависимости магнито-индуцирован-

ной ГВГ в EuSe для двух различных геометрий эксперимента в

магнитном поле и без магнитного поля. b) Зависимость интен-

сивности ГВГ от внешнего магнитного поля в EuSe при низкой

температуре для двух различных геометрий эксперимента [33].

Таким образом, в магнитных полупроводниках EuTe

и EuSe наблюдались магнито-индуцированные сигналы

ГВГ и ГТГ. Феноменологический анализ и подробный

микроскопический расчeт даeт однозначное доказатель-

ство существования спин-индуцированного вклада в ГВГ,

связанного с оптической нелинейностью нового типа,

описываемой выражением (2).

7. Заключение

Проведено исследование ряда новых линейных и

нелинейных оптических эффектов в магнитных полу-

проводниках — халькогенидах европия EuX (X = O,

Se, Te). Обнаружен рекордно большой квадратичный

МО-эффект Керра в эпитаксиальных плeнках EuO и

(Eu,Gd)O. Показано, что халькогениды европия EuTe и

EuSe могут быть намагничены светом с образованием

гигантских магнитных поляронов. Выявлена оптическая

нелинейность магнитодипольного типа, ответственная за

магнито-индуцированную генерацию второй оптической

гармоники.
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