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Экспериментально исследованы спектры фотоиндуцированного изменения коэффициента поглощения α в
диапазоне 0.7−1.9 µm в монокристаллах иттрий-железистых гранатов с различным типом основной примеси.
Показано, что особенности фотоиндуцированных спектров зависят как от типа примеси в кристалле, так и от
спектра индуцирующего излучения. Экспериментальные результаты объясняются изменением поглощения
на ионах Fe2+/Fe4+ и изменением интенсивности собственных переходов ионов Fe3+ вблизи заряженных
дефектов.

PACS: 75.50.-y, 78.20.Ci, 78.40.Ha

1. Введение

Интерес к исследованию редкоземельных гранатов
обусловлен уникальными физическими характеристи-
ками материалов и перспективами применения этих
систем в прикладных целях — в качестве элементов
оптоэлектроники [1]. Фотоиндуцированные эффекты, об-
наруженные в гранатах — изменение электрических,
магнитных, оптических и др. свойств [2] под действием
света — позволяют создать аналогичные устройства,
управляемые светом, и представляют интерес как ин-
струмент исследования реальной структуры твердого
тела.

В большинстве экспериментальных работ по фотоин-
дуцированным свойствам гранатов исследовались кри-
сталлы с различными видами легирования и различной
концентрацией примеси [3–5]. При таком подходе выяв-
ляются особенности фоточувствительных свойств, обус-
ловленные природой точечных дефектов, что является
определяющим для изотропных эффектов [4]. Менее ис-
следовано влияние спектрального состава излучения на
фотоиндуцированные эффекты. Для иттрий-железистых
гранатов (ИЖГ) спектрально-зависимые фотомагнитные
измерения проводились авторами работ [6,7]; измерения
дают информацию об изменении состояния магнитных
центров. При оптических (или электрических) изме-
рениях регистрируются изменения как на магнитных,
так и на немагнитных центрах. В работе [8] показано,
что переход в другое состояние немагнитных центров в
некоторых случаях активирует дальнейшие изменения и
на магнитных ионах. Комплексное исследование, таким
образом, позволяет делать более определенные выводы
о природе и роли центров в фотоиндуцированных про-
цессах.

Особенности фотоиндуцированного изменения опти-
ческого поглощения в ИЖГ в зависимости от типа
примеси (донорное, акцепторное легирование), дефек-
тов решетки (анионные, катионные вакансии) и концен-
трации примесей исследовались в [3–5,9]; в [10] обна-

ружено, что в ИЖГ эффект изменения коэффициента
поглощения α при освещении является спектрально-
зависимым эффектом. Из недавних работ следует от-
метить работы [11,12], в которых представлены ре-
зультаты детального исследования фотоиндуцированных
магнитооптических свойств сложных кальций-марганец-
германиевых гранатов (Ca3Mn2Ge3O12) [11,12].

Приведенные в настоящей работе экспериментальные
результаты получены на фотомагнитных кристаллах
ИЖГ : Si и ИЖГ(Ba), в которых обнаружены изменения
магнитных и оптических свойств под действием как
поляризованного, так и неполяризованного света [13,14].

В работе [14] получена зависимость фотоиндуциро-
ванных изменений оптического поглощения 1α1.1(λIR)
от длины волны „монохроматического“ излучения λIR

в спектре фотовозбуждения с регистрацией эффекта
на 1.1µm. В спектре фотовозбуждения выделено зна-
чение длины волны λSGN, вблизи которого происходит
смена знака эффекта: воздействие света с длинами
волны большими λSGN (λIR > λSGN) вызывает уменьше-
ние поглощения 1α1.1 < 0, а при „коротковолновом“
освещении (λIR < λSGN) наблюдается возрастание коэф-
фициента поглощения и 1α1.1 > 0 (вставка на рисунке).

Настоящая работа является дальнейшим развитием
работы [14], поскольку здесь представлены результаты
измерения эффекта фотоиндуцированного изменения ко-
эффициента поглощения 1α(λ) в широком спектральном
диапазоне λ = 0.7−1.9µm при воздействии излучения
из интервала длин волн, индуцирующих эффект разного
знака на длине волны 1.1. µm [14].

2. Образцы и методика измерения

Измерения проведены на монокристаллах, выращен-
ных из растворов-расплавов различного состава. Мо-
нокристалл, легированный кремнием (ИЖГ : Si), вы-
ращен из раствора-расплава на основе соединений
свинца PbO–PbF2 с добавлением SiO2. В образцах
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Спектр поглощения α(λ) ИЖГ в области октаэдрических
переходов ионов Fe3+ (1) и спектры фотоиндуцированного
изменения коэффициента поглощения 1α(λ) в ИЖГ(Ba) (2, 3)
и ИЖГ : Si (4, 5), индуцированные излучением различных
спектральных диапазонов 1λIR при 80 K. 1λIR, µm: 2 —
1.5−2.0, 3 — 0.65−0.90, 4 — 1.0−2.0, 5 — 0.65−0.90. На
вставке показано относительное фотоиндуцированное изме-
нение коэффициента поглощения 1α1.1/|1αmax

1.1 | в кристаллах
ИЖГ(Ba) (a) и ИЖГ : Si (b) при воздействии монохроматиче-
ского излучения λIR. Измерения эффекта проводились на длине
волны λm = 1, 1 µm. Стрелками указаны точки смены знака
эффекта λSGN в спектре фотовоздействия: для ИЖГ(Ba) —
λSGN ≈ 1.15 µm, для ИЖГ : Si — λSGN ≈ 0.9 µm [14]. Экспери-
ментальные результаты работы [14] нормированы на макси-
мальное по абсолютной величине значение эффекта и исправ-
лены с учетом поглощения в образце.

Y3Fe5−xSixO12 содержание кремния по закладке состав-
ляло x = 0.04 at./form.un. Монокристалл ИЖГ(Ba) выра-
щен из BaO–B2O3-расплава без специальных легирую-
щих добавок и номинально является нелегированным,
но в ИЖГ(Ba) методами масс-спектроскопии вторичных
ионов обнаружено присутствие ионов бария. Образцы
для измерений изготовлены в виде плоскопараллельных
пластин толщиной от 130 до 300µm с ориентацией
поверхности пластины параллельно плоскости (110).

Для наведения эффекта использовалась галогенная
лампа накаливания — КГМ-150/24. Необходимые ин-
тервалы длин волн из спектра лампы выделялись
широкополосным фильтром (1.5−2.0µm), оптическим
стеклом ИКС-7 и комбинацией оптических фильтров

(СЗС-25 + КС-17). Интенсивность фотовоздействия в
экспериментах варьировалась от 20 до 90 mW/cm2.

Измерения проведены на спектрально-оптическом
комплексе КСВУ-12, для регистрации интенсивности
измерительного луча использованы схема амплитудной
модуляции и последующее синхронное детектирова-
ние. Интенсивность измерительного луча составляла
∼ 10µW/cm2, и при данной интенсивности света не об-
наружено регистрируемого воздействия на поглощение.

После охлаждения образца до 80 K регистрирова-
лись две спектральные зависимости: 1) до освещения
образца и 2) после освещения образца — до насы-
щения эффекта, что контролировалось по временной
зависимости изменения α(t) в процессе освещения в
начальной точке интервала регистрации λ0. Характер-
ные времена насыщения эффекта равны ∼ 10−50 s, они
зависят от спектрального состава индуцирующего излу-
чения [14]. Регистрация спектров проводилась методом
дискретного сканирования по длине волны с постоянным
шагом 1λ (1λ = 10−20 nm) в точках λ0, λ1, λ2 . . . λN

(λN = λ0 + N · 1λ, где N — номер точки), накопление и
последующая обработка результатов измерений осуще-
ствлялись по заданной программе.

При определении коэффициента поглощения α на
основе известного выражения I = I 0 · exp(−αt) измене-
ние коэффициента поглощения 1α(λN) выражается через
измеряемые в эксперименте интенсивности измеритель-
ного луча [3,5,12]

1α(λN) = (1/t) ln(I D/I L), (1)

где I D(λN) и I L(λN) — соответственно интенсивности
измерительного луча „до“ и „после“ освещения образца
до насыщения эффекта; t — толщина образца (cm).
Из (1) следует, что 1α(λN) = αL(λN)− αD(λN) есть раз-
ность спектров „до“ αD(λN) и „после“ αL(λN) освеще-
ния кристалла. Непрерывная графическая зависимость
1α(λ) получена интерполяцией дискретных значений с
помощью математического обеспечения комплекса. Ис-
пользование (1) предполагает, что изменение коэффици-
ента отражения при освещении пренебрежимо мало по
сравнению с изменением α, что является обоснованным
в соответствии с результатами работы [12].

В процессе эксперимента проведены измерения как
при начальном, после охлаждения образца, освещении,
так и при последовательном воздействии излучением с
различным спектральным составом.

3. Экспериментальные результаты

Экспериментальные результаты: спектр оптического
поглощения α(λ) ИЖГ (кривая 1) и фотоиндуциро-
ванные спектры изменения коэффициента поглощения
1α(λ) (кривые 2–5) представлены на рисунке.

3.1. О б р а з е ц И Ж Г (Ba). Первоначальное, после
охлаждения образца, воздействие излучения с дли-
нами волн 1λIR = 1.5−2.0µm, когда 1λIR > λSGN
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(λSGN = 1.15µm на вставке кривая a), вызывает в
ИЖГ(Ba) эффект одного знака — незначительное умень-
шение поглощения во всем исследуемом интервале —
кривая 2. Малая величина фотоиндуцированного изме-
нения не позволяет описать профиль линии с большой
точностью, однако в исследованном диапазоне не об-
наружено возрастания коэффициента поглощения при
воздействии излучения с длинами волн, большими λSGN.

При первичном коротковолновом воздействии 1λIR =
= 0.65−0.9µm, когда 1λIR < λSGN, спектральная зависи-
мость 1α(λ) в ИЖГ(Ba) становится знакопеременной
(кривая 3): уменьшение α в интервале 0.70−0.83µm и
возрастание в ИК-области с максимумом положительно-
го эффекта вблизи 1.0µm.

3.2. О б р а з е ц И Ж Г : Si. При первоначальном
воздействии излучения 1λIR = 1.0−2.0µm, когда
1λIR > λSGN (λSGN ≈ 0.9µm на вставке кривая b),
в кристалле ИЖГ : Si наблюдается уменьшение
оптического поглощения во всем исследованном
интервале 1α(λ) < 0 (кривая 4). Фотоиндуцированный
спектр имеет выраженные особенности: локальный
максимум около 1.0µm и дальнейшее возрастание
отрицательного эффекта в области более коротких длин
волн с максимумом на 0.7µm. При первоначальном ко-
ротковолновом воздействии 1λIR = 0.65−0.9µm, когда
1λIR < λSGN, происходит образование знакопеременного
фотоиндуцированного спектра (кривая 5).

При последовательном воздействии света из раз-
личных спектральных интервалов (относительно λSGN)
наблюдаются следующие закономерности, общие для
кристаллов ИЖГ : Si и ИЖГ(Ba): при первичном воздей-
ствии света из интервала с длинами волн 1λIR > λSGN

и последующем, вторичном, воздействии света с
1λIR < λSGN первоначальные фотоиндуцированные спек-
тры с эффектом одного знака (кривые 2, 4) трансфор-
мируются в знакопеременные спектры (кривые 3, 5).
Последнее состояние нельзя изменить оптическим воз-
действием, оно изменяется при нагреве образцов до
300 K. Повторное коротковолновое воздействие, разру-
шая эффект „просветления“ на полосе с максимумом
около 1.0µm, одновременно увеличивает отрицательный
эффект около 0.7µm, т. е. спектрально-зависимые изме-
нения знака эффекта происходят на полосе с максиму-
мом около 1.0µm.

4. Обсуждение результатов

Фотоиндуцированное изменение оптического погло-
щения в Y3Fe5O12 объясняется изменением концентра-
ции иновалентных ионов Fe2+/Fe4+ или их перерас-
пределением относительно точечных (примесных) де-
фектов или дефектов решетки (вакансий) при освеще-
нии [2–4,8,9]. Особенности фотоиндуцированного спек-
тра в этом случае определяются в основном собствен-
ным спектром примесных ионов. Авторы работы [12]
на основании анализа формы фотоиндуцированных спек-
тров и собственных спектров поглощения полагают, что

возрастание поглощения в гранатах Ca3Mn2Ge3O12 свя-
зано с изменением вероятности собственных переходов
„основных“ ионов Mn3+ вследствие влияния электри-
ческого поля (заряда) точечных дефектов (примесных
ионов, вакансий). В работе [15] знакопеременный фото-
индуцированный спектр [5] объясняется перераспреде-
лением ионов Fe2+ и Fe4+ под действием света между
октаэдрическими положениями с различными характе-
ристиками локального кристаллического поля (знаками
и значениями компонент поля).

Обсуждение фотоиндуцированных спектров, представ-
ленных в настоящей работе, проводится с привлечени-
ем экспериментальных результатов, полученных ранее
в [6,13,14] на тех же кристаллах ИЖГ.

Сравнивая спектр поглощения октаэдрических ионов
Fe3+ ИЖГ α(λ) (кривая 1) и фотоиндуцированные
спектры 1α(λ) (кривые 2–5), можно отметить, что
максимумы фотоиндуцированных спектров смещены в
длинноволновую область относительно максимума соб-
ственного перехода 6A1g → 4T1g иона Fe3+ (0.9µm).
Форма этих спектров и положение фотоиндуцированных
максимумов близки к спектрам, отражающим индивиду-
альный вклад примесных ионов в спектр поглощения.
Собственный спектр примесных ионов является разно-
стью спектров поглощения легированных и „эталонных“
кристаллов ИЖГ [16–18]. Это дает основание пола-
гать, что фотоиндуцированное изменение α обусловлено
изменением поглощения на иновалентных ионах или
изменением их концентрации.

4.1. В о з д е й с т в и е с в е т а и з о б л а с т и п р и -
м е с н о г о п о г л о щ е н и я И Ж Г (1λIR > λSGN, кри-
вые a, b). При начальном, после охлаждения в темноте,
воздействии фотонов с энергией, меньшей полуширины
запрещенной зоны EG/2 (EG ≈ 2.9 eV), возможно изме-
нение состояния тех примесных центров, которые обра-
зуют в запрещенной зоне электронные энергетические
уровни с небольшой глубиной залегания.

В работе [3] детально исследована зависимость знака
и величины фотоиндуцированного изменения поглоще-
ния от типа примеси (донор или акцептор) и кон-
центрации примеси при освещении „белым светом“.
Аналогичные эксперименты для исследованных в насто-
ящей работе кристаллов ИЖГ : Si и ИЖГ(Ba) с учетом
результатов работы [3] доказывают, что в кристалле
ИЖГ : Si основной, доминирующей является донорная
примесь (Si4+), в ИЖГ(Ba) — основная примесь акцеп-
торного типа (Ba2+). Концентрация ионов Fe2+/Fe4+ в
кристалле до освещения определяется степенью компен-
сации основной примеси примесями (или вакансиями) с
зарядом противоположного знака [1]. При охлаждении
вследствие кулоновского притяжения ионы Fe2+/Fe4+

локализуются в „ближнем“ положении относительно
примесных ионов Si4+/Ba2+, образуя связанные комплек-
сы (Si4+−Fe2+)/(Ba2+−Fe4+). Комплексы — неионизиро-
ванные ловушки электронов/дырок с соответствующими
локализованными уровнями в запрещенной зоне. Ми-
нимальная энергия оптической активации этих центров
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в кристаллах ИЖГ : Si/ИЖГ(Ba) — 0.6/0.8 eV, мини-
мумы энергии определяются длинноволновой границей
области существования эффекта (1.9/1.6µm) в спектре
фотовозбуждения (кривые b, a на вставке).

Воздействие низкоэнергетического излучения на при-
месные центры вызывает их фотоионизацию и после-
дующее перераспределение электронов/дырок в „даль-
нее“ положение или уменьшение количества ионов
Fe2+/Fe4+. Оба процесса приводят к уменьшению по-
глощения [3,4,16–18]. Если величина эффекта пропор-
циональна концентрации Fe2+/Fe4+, то из сравнения
величины эффекта (кривых 2, 4) следует, что количе-
ство ионов Fe2+ в ИЖГ(Si) больше Fe4+ в ИЖГ(Ba).
В ИЖГ(Ba) достигается более полная компенсация
акцепторной примеси (Ba2+), чем донорной (Si4+) в
ИЖГ(Si) (механизмы зарядовой компенсации в гранатах
подробно рассмотрены, например, в [1]). Измерение
удельного сопротивления при комнатной температуре
свидетельствует в пользу этого положения: сопротивле-
ние ИЖГ(Ba)∼ 109 (� · cm) на порядок больше сопро-
тивления ИЖГ(Si).

4.2. В о з д е й с т в и е с в е т а и з о б л а с т и с о б с т -
в е н н о г о п о г л о щ е н и я И Ж Г (1λIR < λSGN, кри-
вые a, b). При воздействии света из области собствен-
ного поглощения ИЖГ изменение коэффициента опти-
ческого поглощения носит знакопеременный характер.
При данных энергиях фотовоздействия происходит од-
новременное фотовозбуждение „основных“ ионов Fe3+,
скомпенсированных (до освещения) донорных и акцеп-
торных уровней и ионов Fe2+/Fe4+. При этом реализуют-
ся многовариантные возможности для обмена зарядами
типа: зона–локальный центр между глубокими центрами
генерации и центрами захвата [9].

Возрастание α на полосе с максимумом око-
ло 1µm (кривые 3, 5) обусловлено образованием ионов
Fe2+/Fe4+, которые имеют в этой области собствен-
ные переходы с близкими по энергии значениями
∼ 10 000 cm−1 (ионы Fe2+ и Fe4+ обладают сходной
системой уровней) [1,15,17]. Образования нетрехва-
лентных ионов Fe2+/Fe4+ следует ожидать среди тех
ионов Fe3+, которые испытывают достаточно сильное
возмущение со стороны заряженных дефектов проти-
воположного знака. Поэтому в кристалле ИЖГ(Ba)
поляризационно-зависимый эффект изменения намагни-
ченности 1M⊥ в отличие от ИЖГ : Si возникает после
предварительного экспонирования кристалла „белым
светом“ [6], перераспределение ионов Fe4+ поляризован-
ным светом возможно только после образования этих
ионов.

Последовательное фотовоздействие приводит на
первом этапе (1λIR > λSGN) к перераспределе-
нию/уменьшению существующих (до освещения)
ионов Fe2+/Fe4+, а при последующем воздействии
(1λIR < λSGN) происходит образование нетрехвалентных
ионов в поле заряженных дефектов. При формировании
пар дефект–ион происходит понижение кулоновской
(∼ r−1) и упругой (∼ r−3) энергии кристалла. Минимум

упругой энергии реализуется при образовании вблизи
иона с большим радиусом иона с малым радиусом
(Si4+−Fe2+, Ba2+−Fe4+) [20]. Для предложенной модели
оба условия выполняются, и при освещении происходит
понижение энергии кристалла в целом. После ко-
ротковолнового освещения реализуется равновесное
распределение нетрехвалентных ионов относительно
заряженных дефектов при данной температуре, и его
можно изменить только повышением температуры.

Отрицательный 1α-эффект около 0.7µm (кри-
вые 2−5) наблюдается в спектре независимо от типа
примеси и спектра оптического воздействия. Общими
дефектами для исследованных образцов являются кис-
лородные вакансии V с глубокими уровнями в запре-
щенной зоне. В зависимости от зарядового состояния
(V++, V+, V0) вакансии при освещении могут служить
центрами генерации электронов или являться глубокими
ловушками, что усложняет анализ роли кислородных ва-
кансий в фотоиндуцированных процессах. Наблюдаемое
в различных образцах уменьшение поглощения связано
с глубокими центрами, однако, для выяснения конкрет-
ного механизма влияния этих центров на оптическое
поглощение необходима дополнительная информация о
концентрации и зарядовом состоянии вакансий. Возмож-
но, реализуется механизм, предложенный авторами [12]:
при захвате фотоэлектрона на заряженную вакансию
число ионов Fe3+ в сфере действия положительного
заряда вакансии уменьшается, что приводит к уменьше-
нию интенсивности собственных переходов этих ионов
вблизи вакансии.

5. Заключение

Экспериментально исследован характер изменения ко-
эффициента поглощения α в диапазоне 0.7−1.9µm в
фотомагнитных кристаллах ИЖГ с различным типом
примеси под действием индуцирующего излучения раз-
личного спектрального состава. Показано, что при воз-
действии излучения из области примесного поглощения
ИЖГ в диапазоне 0.7−1.9µm наблюдается эффект од-
ного знака — уменьшение коэффициента поглощения α,
величина эффекта определяется концентрацией неио-
низированных ловушек. При воздействии излучения из
области собственного поглощения ИЖГ спектральная
зависимость 1α(λ) носит знакопеременный характер:
возрастание поглощения в области примесного поглоще-
ния и уменьшение в области собственного поглощения.
Спектрально-зависимое изменение знака эффекта про-
исходит на широкой полосе с максимумом около 1µm.
Таким образом, особенности фотоиндуцированного из-
менения α в ИЖГ определяются не только природой
точечных дефектов, но и спектром индуцирующего из-
лучения, изменяя который возможно осуществить се-
лективное воздействие на центры с различной энергией
оптической активации.
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