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Проведено исследование влияния светового воздействия на магнитооптический эффект Керра в ферро-

магнитном полупроводнике сульфиде европия EuS. Экспериментально установлено, что при воздействии

на образец светом с энергией фотона больше ширины запрещённой зоны возникает фотоиндуцированная

намагниченность, связанная с образованием магнитных поляронов с большим магнитным моментом около

3000 µB. Поляроны возбуждаются в узком диапазоне температур 12−18K и образуют суперпарамагнитный

ансамбль со средним временем жизни полярона 13 µs. Описывается способ наблюдения фотоиндуцированной

намагниченности с помощью метода оптической накачки и зондирования.
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1. Введение

Интерес к исследованию оптических свойств полу-

проводников и их связи с магнитными свойствами

обусловлен как большой фундаментальной значимостью

результатов, так и их возможным практическим приме-

нением для развития новых технологий, телекоммуни-

кационных и вычислительных систем. Особый интерес

вызывают магнитные полупроводники, поскольку они

могут служить материальной платформой для спиновых

фотонно-квантовых технологий [1], технологий сверх-

быстрой магнитной записи [2] и бионанотехноглогий [3].
Халькогениды европия EuX (X=O, S, Se, Te) отно-

сятся к этой группе материалов и обладают рядом

уникальных физических свойств [4]. Магнитные полу-

проводники EuX являются перспективными объектами

для фундаментальных физических исследований [5,6],
и либо уже нашли [7], либо являются потенциально

перспективными материалами для различных техниче-

ских применений [8]. Будучи прозрачными в видимой

или ближней инфракрасной области электромагнитно-

го спектра, халькогениды европия EuX образуют кри-

сталлы с гранецентрированной кубической структурой

(точечная группа m3m) и ковалентным полярным типом

химической связи. EuX могут быть интегрированы с

различными подложками, такими как GaN [9], крем-

ний [10], графен [11] или сложные оксиды [12]. Важной
особенностью этих соединений является то, что они

представляют собой группу собственных магнитных по-

лупроводников — EuO и EuS обладают ферромагнит-

ным типом упорядочения, EuTe имеет антиферромаг-

нитный порядок, а EuSe является метамагнетиком со

сложной магнитной фазовой диаграммой, включающей

антиферромагнитный, ферри- и ферромагнитный типы

упорядочения [4].
В магнитных полупроводниках EuX зона проводи-

мости образована незаполненной 5d-оболочкой ионов

Eu2+, а валентная зона сформирована заполненной

5p-оболочкой, на потолке которой находятся наполовину

заполненные локализованные 4 f -подуровни, имеющие

семь электронов с суммарным спином 7/2. EuX явля-

ются соединениями с классическим гейзенберговским

обменным взаимодействием [13], многие их особенности

объясняются электронно-спиновыми состояниями [14],
при этом энергия электронов минимальна при пол-

ном ферро- или антиферромагнитном упорядочении.

В частности, в области критической температуры в EuX

наблюдается сильный красный сдвиг края фундамен-

тального поглощения [4]. Другой важной особенностью

EuX является то, что электроны в зоне проводимости

могут установить в своем окружении ферромагнитный

тип магнитного упорядочения за счет сильного d− f -
обменного взаимодействия [15,16]. Электроны в зоне

проводимости, могут локализоваться в определенной

области кристалла и образовать магнитные поляроны —

наноразмерные квазичастицы, состоящие из 4 f -элект-
ронов с высокой степенью спиновой поляризации. При

малых концентрациях электронов в зоне проводимости

образование таких электронно-спиновых квазичастиц яв-

ляется энергетически выгодным, но не может повлиять

на магнитное состояние кристалла в целом [15,17,18].
Одним из способов возбуждения электронов в зону

проводимости полупроводника является воздействие на

него светом с энергией фотонов больше ширины за-

прещенной зоны. В этом случае образование магнитных

поляронов приводит к появлению фотоиндуцированной
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намагниченности, которая может быть зарегистрирована

с помощью различных магнитооптических эффектов.

В настоящей работе мы сообщаем об эксперимен-

тальном исследовании фотоиндуцированного магнито-

оптического эффекта Керра в сульфиде европия EuS.

Полученные экспериментальные данные однозначно до-

казывают возникновение фотовозбужденных магнитных

поляронов с большим магнитным моментом. Установле-

но время жизни и диапазон температур, в котором суще-

ствуют магнитные поляроны. Насколько нам известно,

фотоиндуцированные магнитные поляроны в ферромаг-

нитных полупроводниках до сих пор не наблюдались.

Поэтому, обнаружение фотовозбужденных магнитных

поляронов и определение условий, при которых они

существуют, является важной и актуальной задачей.

2. Методика эксперимента

Исследование фотоиндуцированного магнитооптиче-

ского эффекта Керра в объемном образце EuS проводи-

лось с помощью метода оптической накачки и зондиро-

вания. Схема эксперимента представлена на рис. 1. Об-

разец был помещен в оптический криостат замкнутого

цикла, позволявший проводить измерения в диапазоне

температур 3−300K в геометрии полярного эффекта

Керра. В данной геометрии внешнее магнитное поле

приложено параллельно волновому вектору зондирую-

щего луча, направленному по нормали к поверхности

образца. Источником накачки служил Yb :KYW лазер с

длиной волны 1032 nm и нелинейным преобразователем

для создания луча накачки с энергией фотонов 2.4 eV.

Эта энергия превышает ширину запрещенной зоны EuS,

составляющую ∼ 1.6 eV. Интенсивность излучения на-

качки модулировалась с частотой 1.46 kHz либо механи-

ческим обтюратором, либо фотоупругим модулятором с

возможными частотами модуляции 42 kHz и 84 kHz. Луч

накачки фокусировался на образец в пятно с гауссовым

профилем и диаметром ∼ 300µm. Линейно поляризо-

ванный зондирующий луч He−Ne лазера с энергией

фотонов 1.96 eV и мощностью ∼ 1mW фокусировался

на образец в пятно с гауссовым профилем и диаметром

∼ 250µm. Перекрытие лучей на образце контролирова-

лось с помощью системы визуализации.

С помощью магнитооптического поляриметра изме-

рялась эллиптичность отраженного от образца зонди-

рующего луча, связанная с полярным эффектом Керра.

Оптическая часть поляриметра состояла из четверть-

волновой пластинки, призмы Волластона и балансно-

го фотодетектора, сигнал с которого регистрировался

синхронным усилителем, настроенным на частоту мо-

дуляции накачки. Для калибровки установки модулятор

помещался в зондирующий луч и измерялся заданный

сигнал керровской эллиптичности.

Фотоиндуцированный сигнал в зондирующем луче

измерялся при модуляции интенсивности луча накачки.

При закрытой накачке эффект Керра в зондирующем

луче был обусловлен только намагниченностью ионов

1 2 3
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7 8 9
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– +

Рис. 1. Схема экспериментальной установки по наблюдению

фотоиндуцированной намагниченности с помощью двухцвет-

ного метода оптической накачки и зондирования. Цифрами

обозначены: 1 — образец в магнитном поле; 2 — фокусирую-

щая линза; 3 — четвертьволновая пластинка; 4 — поляризатор;

5 — модулятор; 6 — призма Волластона; 7 — зондирующий

лазер; 8 — лазер накачки; 9 — балансный фотодетектор.

Eu2+, а при воздействии накачки — намагниченностью

невозбужденных ионов Eu2+ плюс фотоиндуцированной

намагниченностью. После обработки сигнала методом

синхронного детектирования оставался вклад только

от фотоиндуцированной намагниченности. Доказатель-

ством того, что регистрируемый сигнал связан именно с

воздействием накачки, служило то, что при отсутствии

перекрытия лучей на образце фотоиндуцированный сиг-

нал не наблюдался. Следует отметить, что наблюдаемый

фотоиндуцированный сигнал содержал дополнительный

вклад от теплового воздействия накачки на намагничен-

ность невозбужденных ионов Eu2+, который рассмат-

ривался как паразитный и вычитался из наблюдаемо-

го сигнала по процедуре, описанной в [19]. Во всех

представленных далее экспериментальных результатах

фигурирует фотоиндуцированный эффект Керра без теп-

лового вклада, связанного с модуляцией намагничен-

ности невозбужденных ионов Eu2+. В магнитном поле

выше поля насыщения эффект Керра может составлять

единицы градусов. Данная методика эксперимента поз-

воляла с чувствительностью ∼ 1µdeg измерять чистый

фотоиндуцированный эффект.

3. Результаты и обсуждение

На рис. 2, a представлена зависимость фотоиндуци-

рованной эллиптичности в эффекте Керра от внешнего

магнитного поля B при мощности накачки 3.5mW. Дан-

ная зависимость имеет нелинейную S-образную форму,

характерную для кривой намагничивания суперпарамаг-

нитного ансамбля частиц. В нулевом магнитном поле

фотоиндуцированный сигнал отсутствует, с увеличением

поля фотоиндуцированный сигнал быстро насыщается.

Это связано с тем, что фотоиндуцированные поля-

роны обладают большим магнитным моментом и их
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Рис. 2. Зависимость фотоиндуцированного эффекта Керра от

магнитного поля (a) и частоты модуляции (b). Сплошные

круглые точки — экспериментальные данные, линии — ап-

проксимация по уравнению (1) (a) и по функции, показанной

на графике (b), где f — частота модуляции, τPol — время

жизни полярона.

ансамбль насыщается уже в небольшом магнитном поле,

в котором сама магнитная f -система еще далека от

насыщения. При малой мощности накачки концентрация

фотоэлектронов мала, поэтому среднее расстояние меж-

ду поляронами существенно больше их радиуса, следо-

вательно, поляроны не взаимодействуют между собой и

гистерезис в фотоиндуцированной намагниченности не

возникает.

Первые исследования фотоиндуцированного эффек-

та Фарадея, обусловленного образованием магнитных

поляронов, были проведены в антиферромагнетике

EuTe [19,20] и метамагнетике EuSe [21]. Результаты по-

казали, что фотоиндуцированные магнитные поляроны

представляют собой суперпарамагнитный ансамбль ква-

зичастиц с большим магнитным моментом 102−103 µB,

гдеµB — магнетон Бора. Для полного намагничивания

такого ансамбля достаточно небольшого магнитного

поля ∼ 50mT. Радиус магнитного полярона ∼ 3 nm ве-

лик по сравнению с постоянной решетки ∼ 0.6 nm. За

счет сильного d− f -обменного взаимодействия фотовоз-

бужденный электрон поляризует более тысячи атомов

европия, спины которых выстраиваются вдоль спина

фотоэлектрона.

Поведение суперпарамагнитного ансамбля квазича-

стиц хорошо описываться функцией Ланжевена для

парамагнитной системы в классическом пределе. Та-

ким образом, фотоиндуцированную эллиптичность EK ,

связанную с ансамблем магнитных поляронов, можно

описать уравнением

EK = ESat
K L(x), (1)

где ESat
K — керровская эллиптичность в поле насыщения,

L(x) — функция Ланжевена

L(x) = coth(x) −
1

x
. (2)

Здесь x =
µPolB

kBT , µPol — магнитный момент полярона,

B — магнитное поле, kB — постоянная Больцмана, T —

температура.

В результате аппроксимации экспериментальных дан-

ных уравнениями (1) и (2) был определен магнит-

ный момент полярона µPol ∼ 3000 µB. До настоящего

времени наибольший магнитный момент полярона был

зафиксирован в селениде европия EuSe [21], он составил

около 6000 µB. Однако этот результат был получен для

температуры 4.7K, а при температуре 14K магнитный

момент поляронов в EuSe составил менее 600 µB, что

в 5 раз меньше полученного нами магнитного момента

полярона в сульфиде европия при данной температуре.

На рис. 2, b дана зависимость фотоиндуцированной

керровской эллиптичности ESat
K в поле насыщения от

частоты модуляции. Большое время жизни фотовозбуж-

денных поляронов приводит к тому, что фотоиндуци-

рованный эффект уменьшается при увеличении частоты

модуляции накачки. Следуя процедуре, описанной в [20],
можно определить время жизни полярона, которое со-

ставило τPol = 13 µs. Эта величина сравнима с временем

жизни полярона в антиферромагнитном EuTe, в котором

τPol = 15µs [20].
В отличие от антиферромагнитных EuTe и EuSe, в

которых гигантские фотоиндуцированные поляроны на-

блюдались в широком диапазоне температур вплоть до

130K [19,21], в ферромагнитном EuS фотоиндуцирован-

ный сигнал наблюдался лишь в интервале температур

от 12 до 18K вблизи температуры Кюри TC = 16K,

см. рис. 3, a. Поскольку в ферромагнитном EuS условия

для существования поляронов еще менее благоприятны,

чем в антиферромагнетиках EuTe и EuSe, фотоинду-

цированный магнетизм в EuS может быть обусловлен

фотоэлектронами, захваченными на локальные уровни

дефектов. Локализация электрона приводит к возник-

новению дополнительного d− f -обменного взаимодей-

ствия [22], а также может влиять на магнитную ани-

зотропию, что проявляется через изменение магнитной

восприимчивости кристалла. При температуре вблизи TC

Физика твердого тела, 2020, том 62, вып. 9
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Рис. 3. Зависимость фотоиндуцированного эффекта Керра от

температуры (a) и мощности накачки (b). Сплошные круглые

точки — экспериментальные данные, линия — аппроксимация

экспоненциальной функцией.

и ниже фотоэлектроны на локальных уровнях имеют

достаточно большое время жизни τPol = 13 µs, но с

понижением температуры фотоиндуцированный эффект

пропадает, поскольку из-за возникновения спонтанной

намагниченности локализованный электрон больше не

может изменять направление магнитных моментов окру-

жающих его атомов Eu. С ростом температуры выше

TC ферромагнитное упорядочение в окрестности дефекта

разрушается медленнее, чем вдали от него, но в конце

концов тоже пропадает. Верхняя температурная граница

области существования поляронов совпадает с темпера-

турой начала сильного сдвига края поглощения EuS в

красную область спектра [17]. В [23] была разработана

квантово-механическая модель для эффекта Фарадея в

EuTe и было рассчитано фотоиндуцированное фараде-

евское вращение, обусловленное магнитными поляро-

нами. Разработанная квантово-механическая модель для

эффекта Фарадея также может быть использована для

описания фотоиндуцированного эффекта Керра, обнару-

женного в EuS в данной работе. В [24] было определено

время спиновой релаксации ∼ 19 ps в магнитном по-

ле для возбужденных долгоживущих состояний 4 f 6X1,

которые отвечают за образование фотоиндуцированных

магнитных поляронов в EuTe. В [21] было напрямую из-

мерено время нарастания фотоиндуцированной намагни-

ченности в EuSe, которое составило 62 ps. В настоящей

работе время образования фотоиндуцированных магнит-

ных поляронов в EuS не измерялось, но в силу схожести

зонных структур халькогенидов европия EuX можно

предположить, что оно составляет десятки пикосекунд.

Этот вывод также согласуется по порядку величины с

временем 200 ps формирования магнитных поляронов в

разбавленных магнитных полупроводниках [25].
С увеличением мощности накачки наблюдался пере-

ход от линейного роста величины фотоиндуцированного

сигнала ESat
K к более медленному, с его последующим

насыщением (рис. 3, b). Поскольку глубина области

формирования магнитооптического эффекта Керра для

зондирующего луча не зависит от мощности луча на-

качки, прекращение роста фотоиндуцированного сигнала

свидетельствует о насыщении концентрации поляронов.

Величина максимальной концентрации поляронов может

быть получена из величины насыщенной фотоиндуциро-

ванной керровской эллиптичности (см. рис. 3, b). Срав-
нивая насыщенную фотоиндуцированную эллиптичность

с эллиптичностью полярного эффекта Керра в EuS при

той же температуре, которая составила 2.4 deg, и нор-

мируя на концентрацию атомов европия nEu = 4/a3, где

a = 0.6 nm — параметр решетки, и магнитный момент

атома европия µEu = 7.9 µB, можно получить для поля-

ронов с магнитным моментом 3000 µB максимальную

концентрацию nD = 2 · 1015 cm−3. В [19] также наблю-

далось насыщение концентрации поляронов в EuTe на

уровне 4.5 · 1015 cm−3, и это было связано с фотона-

сыщением дефектов в области проникновения света на-

качки. Таким образом, насыщение фотоиндуцированного

сигнала с ростом накачки согласуется с предположением

о локализации фотоэлектронов на дефектах в этой

области. Хотя EuS обладает ферромагнитным типом

упорядочения, и условия для существования магнитных

поляронов менее благоприятны, чем в EuSe и EuTe, в

настоящей работе удалось надежно установить основные

параметры магнитных поляронов — магнитный момент,

максимальную концентрацию, среднее время жизни и

температурную область существования.

4. Заключение

Исследование фотоиндуцированного эффекта Керра

в объемном образце сульфида европия EuS показало,

что данный материал может быть намагничен посред-

ством оптического возбуждения магнитных поляронов с

предельной концентрацией ∼ 2 · 1015 cm−3. Намагничен-

ность возникает в результате локализации фотоэлектро-

нов в зоне проводимости, которые вследствие сильного

d− f обменного взаимодействия поляризуют соседние

спины решетки и формируют магнитные поляроны.
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Магнитный момент полярона при температуре 14K

составил ∼ 3000µB, что в 5 раз больше магнитного

момента полярона в EuSe при данной температуре [21].
Поляроны образуют суперпарамагнитный ансамбль со

средним временем жизни около 13µs. Они могут воз-

буждаться в узком диапазоне температур 12−18K, в

котором происходит наиболее сильный красный сдвиг

края фундаментального поглощения для EuS.

Сравнение результатов данной работы с исследова-

ниями поляронов в антиферромагнитной группе халь-

когенидов европия EuTe [19] и EuSe [21] позволяет

заключить, что в ферромагнитном EuS условия для

существования магнитных поляронов являются другими.

Время жизни и предельная концентрация поляронов в

EuS сравнимы с этими величинами в EuTe, что указыва-

ет на локализацию фотоэлектронов на примесях или де-

фектах материала. Магнитный момент поляронов в EuS

существенно больше чем магнитный момент поляронов

в EuTe и EuSe при заданной температуре. Таким обра-

зом, полученные экспериментальные данные однозначно

доказывают возможность фотовозбуждения магнитных

поляронов в ферромагнитном полупроводнике EuS.
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