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Fe3+
 з різними значеннями та орієнтаціями ефективних магнітних полів 

на ядрах, поява яких зумовлена порушенням стехіометрії аніонної підґ-
ратниці та входженням в структуру кристалу домішкових атомів з розчи-
ну-розплаву в процесі росту. Експериментально отримано кількісні хара-
ктеристики диполь–дипольної взаємодії між ядрами 

57Fe в структурі ґра-
нату за умови появи в їх ближньому оточенні іонів Ga3+

 та простежено 

зміну орієнтації результуючого вектору намагніченості в залежності від 

величини діамагнітного заміщення. Виявлено, що порівняно вищі зна-
чення періоду смугової доменної структури характерні для плівок з від-
носно вищими значеннями компоненти тензора деформації εzz за умови 

домінування напружень стиску. Встановлено, що ріст періоду доменної 
структури спостерігається для зразків, вирощених при значеннях ступе-
ня переохолодження ∆Т = 23–24 К. Запропоновано феноменологічну мо-
дель взаємозв’язку напруженого стану плівок та параметрів їх доменної 
структури. 

Ключові слова: епітаксійні плівки, залізо-ітрієвий ґранат, мессбауерів-
ська спектроскопія, магнітно-силова мікроскопія, доменна структура. 

The influence of growth conditions to the magnetic microstructure and the 

parameters of the stress state of LaGa-substituted yttrium iron garnet epi-
taxial films is analysed. As proved, there are two magnetically non-
equivalent tetra-coordinated positions of Fe3+

 ions with different values and 

orientations of effective magnetic fields on nuclei for an unsubstituted 

YIG/GGG film. The appearance of these fields is due to a violation of the ani-
on sublattice stoichiometry and an introduction of impurity atoms into the 

crystal structure from a melt solution during the growth process. The quan-
titative characteristics of the dipole-dipole interaction between the 

57Fe nu-
clei in the garnet structure are obtained experimentally if the Ga3+

 ions ap-
pear in their immediate surroundings. In addition, the change in the orienta-
tion of the resulting magnetization vector depending on the magnitude of the 

diamagnetic substitution is observed. As found, the relatively higher values 

of period of a stripe domain structure are typical for films with relatively 

higher values of the component εzz of the strain tensor when the compression 

stresses prevails. As established, the increasing of the domain structure pe-
riod is observed for samples grown at values of the degree of supercooling of 

∆Т = 23–24 K. The phenomenological model of the interconnection of the 

stress state of films and the parameters of its domain structure is proposed. 

Key words: epitaxial film, yttrium iron garnet, Mössbauer spectroscopy, 

magnetic field microscopy, magnetic domain. 

Осуществлён анализ влияния условий роста на магнитную микрострук-
туру и параметры напряжённого состояния эпитаксиальных плёнок 

LaGa-замещённого железо-иттриевого граната (ЖИГ). Для незамещённой 

плёнки ЖИГ/ГГГ доказано наличие двух магнитонеэквивалентных тет-
ракоординированных позиций ионов Fe3+

 с различными значениями и 

ориентациями эффективных магнитных полей на ядрах, появление кото-
рых обусловлено нарушением стехиометрии анионной подрешётки и 

вхождением в структуру кристалла примесных атомов из раствора-
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расплава в процессе роста. Экспериментально получены количественные 

характеристики диполь–дипольного взаимодействия между ядрами 
57Fe в 

структуре граната при условии появления в их ближнем окружении 

ионов Ga3+
 и прослежено изменение ориентации результирующего векто-

ра намагниченности в зависимости от величины диамагнитного замеще-
ния. Обнаружено, что сравнительно высокие значения периода полосовой 

доменной структуры характерны для плёнок с относительно высокими 

значениями компоненты тензора деформации εzz при доминировании 

напряжений сжатия. Установлено, что рост периода доменной структуры 

наблюдается для образцов, выращенных при значениях степени пере-
охлаждения ∆Т = 23–24 К. Предложено феноменологическую модель вза-
имосвязи напряжённого состояния плёнок и параметров её доменной 

структуры. 

Ключевые слова: эпитаксиальные плёнки, железо-иттриевый гранат, 

мёссбауэровская спектроскопия, магнитно-силовая микроскопия, домен-
ная структура. 

(Отримано 11 жовтня 2018 р.) 
  

1. ВСТУП 

Плівкові гетероструктури на основі залізо-ітрієвого ґранату (ЗІҐ), 
епітаксійно вирощені на підкладках ґадоліній-галієвого ґранату 

(ҐҐҐ), широко використовуються в якості активного середовища 

НВЧ пристроїв на магнітних спінових хвилях (МСХ) в області час-
тот 108–1011

 Гц, твердотільних лазерів, магнітооптичних пристроїв 

(модулятори, аналізатори, корелятори, дефлектори, пристрої візу-
алізації магнітних полів) [1]. 
 Останнім часом значного прогресу досягнуто в галузі мініатюри-
зації мікрохвильових пристроїв та формування приладових струк-
тур складної геометрії, що пов’язано із заміною традиційних 

об’ємних кристалів на тонкі плівки при збереженні магнітооптич-
них характеристик [2]. Плівки ЗІҐ все частіше використовуються 

при створенні пристроїв з застосуванням спінових та магнонних 

ефектів [3]. Зокрема подальший розвиток спінтроніки пов’язується 

з можливостями цілеспрямованого впливу на магнітокристалічну 

анізотропію матеріалу та його магнітопружні властивості, які віді-
грають визначальну роль у фонон-магнонних взаємодіях [4]. Важ-
ливу роль при цьому мають фундаментальні дослідження взає-
мозв’язку величин механічних напруг в епітаксійній структурі з 

параметрами її магнітокристалічної анізотропії. 
 Діамагнітне заміщення іонів заліза в структурі ЗІҐ іонами Ga3+

 

дозволяє знизити намагніченість насичення матеріалу та оптимізу-
вати властивості для роботи в частотному діапазоні 0,2–2,0 ГГц. 
Водночас, присутність іонів Ga3+

 сприяє підвищенню температурної 
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стабільності магнітних параметрів, при одночасному рості магніт-
них втрат [5]. Діамагнітне заміщення такого типу приводить до 

зменшення параметру кристалічної ґратниці матеріалу, що накла-
дає обмеження на товщину плівки при епітаксійному рості в ре-
зультаті появи механічних напружень на межі розділу плів-
ка/підкладка. Для запобігання цьому застосовується заміщення 

частини іонів ітрію іонами рідкісноземельних елементів з порівня-
но більшим іонним радіусом (Ho3+, Sm3+, Gd3+, La3+). 
 Розробка приладів спінтроніки передбачає мінімізацію згасання 

електромагнітних НВЧ хвиль в активному матеріалі з одночасним 

забезпеченням його високої магнітної добротності. Успішний 

розв’язок цього завдання можливий за умови розуміння взає-
мозв’язків між умовами росту і постобробки ґранатових плівок та 

їх кристалічною і магнітною мікроструктурами [6]. Водночас, осно-
вним завданням залишається забезпечення відтворюваності та пе-
редбачуваності магнітних параметрів плівки, що пов’язано з конт-
ролем та корекцією умов рідкофазного синтезу. Основною причи-
ною варіацій властивостей залишається виснаження розчину-
розплаву, виражене в зміні коефіцієнтів Бланка–Нільсена, що пе-
редбачає корекцію температури росту та ступеня переохолодження. 
 Дослідження закономірностей формування кристалічної та маг-
нітної мікроструктур епітаксійних гетероструктур LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ 

дозволять оптимізувати технологічні умови отримання функціона-
льного матеріалу з передбачуваним набором фізичних параметрів 

(намагніченість насичення, поле магнітної анізотропії, термостабі-
льність магнітних параметрів). Деякі аспекти вирішення цих за-
вдань лягли в основу даної роботи. 

2. ОБ’ЄКТИ ТА МЕТОДИ ДОСЛІДЖЕНЬ 

Об’єктом досліджень стали монокристалічні плівки LaGa-
заміщеного залізо-ітрієвого ґранату (ЗІҐ), вирощені методом рід-
кофазної епітаксії (РФЕ) на підкладках ґадоліній-ґалієвого ґранату 

(ҐҐҐ) з площиною зрізу (111) із розчину-розплаву ґранатоутворюю-
чих оксидів Y2O3–La2O3–Fe2O3–Ga2O3 і розчинника PbO–B2O3. Для 

порівняння паралельно отримувалася плівка незаміщеного ЗІҐ 

Y3Fe5O12. При вирощуванні плівок горизонтально розміщена підк-
ладка оберталась з частотою 1 с

−1. Температура росту LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ 

структур становила 1236–1248 К. Під час вирощування плівок, пі-
дкладки поміщались у розчини ґранатоутворюючих компонентів з 

різним ступенем переохолодження (рівень охолодження розчину-
розплаву нижче температури переходу компонентів у кристалічну 

модифікацію). Від ступеня переохолодження залежать швидкість 

росту плівки, кількість центрів кристалізації на поверхні підклад-
ки та частково дефектна структура приповерхневих шарів. Виро-
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щування проводилось на обладнанні НВП «Карат» (м. Львів) — 

п’ятизонній печі для РФЕ Garnet-3 згідно загальної процедури ви-
рощування ґранатів. Підбір молярних коефіцієнтів Бланка–
Нільсена було здійснено за методикою [7]. Аніони кисню в структу-
рі ґранату формують три типи порожнин — 24 додекаедричних, 16 

октаедричних та 24 тетраедричних. Порожнини заповнюються ка-
тіонами, які утворюють додекаедричну {с}, октаедричну [а] та тет-
раедричну (d) підґратниці. Для випадку LaGa:ЗІҐ структурна фор-
мула ґранату має вигляд: 

a a d d

3 3 3 3 3 3
3 2 3 12{Y La }[Fe Ga ](Fe Ga )O ,Z Z Õ Õ Õ Õ

+ + + + + +
− − −  де Z 

— вміст іонів La3+
 в додекаедричній підґратниці, Xa та Xd — вміст 

іонів Ga3+
 в окта- та тетрапідґратницях, відповідно (ат./форм. од.). 

При цьому значення сумарного ступеня заміщення розраховувало-
ся як X = Xa + Xd. Входження катіонів різного типу в певні криста-
лографічні позиції є конкурентним. Процедура уточнення складу 

плівок базувалась на вимірюваннях намагніченості насичення та 

співставленні прецизійно виміряних і розрахованих із застосуван-
ням формули Строка сталих ґратниць [8]. Умови росту плівок, їх 

товщини та склад узагальнено в табл. 1. 
 Інформація про магнітні та електричні надтонкі взаємодії в 

LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ отримувалася методом конверсійної електронної мес-
сбауерівської (КЕМ) спектроскопії з застосуванням спектрометра 

ЯГРС-4М у режимі постійних прискорень. Реєстрація конверсій-
них електронів здійснювалась проточним лічильником (96% 

Не + 4% СН4); калібрування спектрів проводилося відносно α-Fe. В 

якості джерела γ-квантів було використано ізотоп 
57Со активністю 

близько 70 мCi в хромовій матриці. Нестабільність нульового рівня 

швидкості та похибка реєстрації не перевищувала 0,5 каналу з 256, 

ширина резонансної лінії для металічного α-Fe становила 0,30 

ТАБЛИЦЯ 1. Умови росту та характеристики епітаксійних гетерострук-
тур LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ: h — товщина плівки, Tg — температура росту, ∆T — 

ступінь переохолодження, аf — стала ґратниці плівки, εzz та Uzx — компо-
ненти тензорів деформації та дисторсії. 

TABLE 1. Conditions of growth and characteristics of epitaxial heterostruc-
tures LaGa:YIG/GGG: h is the thickness of the film, Tg is the temperature of 

growth, ∆T is the degree of supercooling, аf is the lattice constant of film, εzz 

та Uzx are the components of deformation and distortion tensors. 

Плівка Xd Xa Z h,  
мкм 

D,  
мкм 

Tg,  
К 

∆T,  
К 

аf,  
Å εzz Uzx 

S0 0,00 0,00 0,00 2,85 3,10 1248 14 12,3760 −9,82⋅10−3 0,17⋅10−5 

S1 0,27 0,01 0,05 3,66 3,84 1248 16 12,3757 −6,41⋅10−3 0,97⋅10−5 

S2 0,49 0,03 0,10 3,44 9,16 1234 24 12,3789 −3,29⋅10−3 1,78⋅10−5 

S3 0,66 0,06 0,12 3,06 7,45 1230 23 12,3788 −3,28⋅10−3 3,46⋅10−5 
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мм/с. 
 Для встановлення морфологічних особливостей поверхні плівок 

методом атомно-силової мікроскопії (АСМ) та параметрів їх магніт-
ної доменної структури методом магніто-силової мікроскопії (МСМ) 

використовувався сканувальний зондовий мікроскоп «NanoScope 

IIIa Dimension 3000» (режим картографування градієнту магнітно-
го поля). Забезпечувалися умови зйомки, за яких вплив рельєфу 

поверхні та власного магнітного поля зонда на результат МСМ, були 

мінімальними [9]. 
 Структурні дослідження плівок Y3Fe5O12 здійснювалися з вико-
ристанням дифрактометра X’PertPRO MRD в компланарній схемі 
дифракції з використанням чотирикристального монохроматора 

Бартельса (4×Ge(220)) та точкового детектора з трикратним криста-
лом-аналізатором (3×Ge220). Розбіжність первинного пучка дифра-
ктометра та апертура кристала-аналізатора не перевищували 12′′. 
Розрахунки сталих ґратниць плівок проводились методом апрок-
симації функцією Нельсона–Райлі. 
 Вимірювання величини намагніченості насичення здійснювало-
ся методом індукційного гістеріографа при похибці вимірювань 

< 5–7%. 

3. РЕЗУЛЬТАТИ ТА ЇХ ОБГОВОРЕННЯ 

Феримагнітне впорядкування в структурі LaGa:ЗІҐ пов’язане з ве-
личиною електростатичних полів, наведених на ядра іонів заліза як 

сусідніми іонами ґратниці, так і власними електронними оболон-
ками. Визначальним параметром формування магнітонееквівален-
тних позицій іонів заліза є кут θ між напрямом ефективного магні-
тного поля на ядрі 

57Fe і напрямом градієнта результуючого елект-
ричного поля (ГЕП), в якому знаходиться це ядро. Оскільки тетрае-
дричні позиції мають вісь симетрії четвертого порядку, а октаедри-
чні — третього, то у загальному випадку в структурі ґранату наявні 
7 кристалічно-, а значить і магнітонееквівалентних позицій для іо-
нів Fe3+, яким повинні відповідати 7 компонент мессбауерівського 

спектра. Для монокристалічних плівок ЗІҐ епітаксійно вирощених 

на підкладці з площиною зрізу (111) число магнітонееквівалентних 

позицій іонів Fe3+
 скорочується до трьох. Зокрема, для усіх ядер 

57Fe в тетрапозиціях (d-підґратниця) полярний кут 
d
1,2,3θ  між на-

прямами ГЕП на ядрі та напрямом ходу γ-променів (вісь [111]) ста-
новить 54°44′. Водночас, для 1/4 ядер 

57Fe в октапозиціях (а-
підґратниця) кут 

a
4 0θ = °  (напрям ГЕП на ядрі збігається з напря-

мом [111]). Для решти 3/4 ядер 
57Fe в а-підґратниця полярний кут 

a
5,6,7 70 32 .′θ = °  При цьому одночасно існують два види взаємодій 

приблизно рівної інтенсивності: електрична квадрупольна та маг-
нітна дипольна. 
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 Відповідно до [10], плівки незаміщеного ЗІҐ можна розділити на 

два типи — з висококонтрастною та низькоконтрастною доменними 

структурами. Для першого випадку характерне значне відхилення 

векторів намагніченостей доменів від площини плівки, тоді як для 

другого вектори намагніченості лежать в площині гетероструктури. 
Водночас в плівках першого типу відсутній гістерезис і параметри 

доменної структури визначаються величиною прикладеного зовні-
шнього магнітного поля, тоді як в плівках другого типу зміни до-
менної структури носять гістерезисний характер. Спостережувані 
відмінності зумовлюються різницею в значеннях одновісної анізот-
ропії. Розглянемо особливості формування доменної структури 

LaGa-заміщених плівок ЗІҐ різної товщини з різним ступенем за-
міщення іонів заліза. 
 КЕМ спектроскопія дозволила отримати інформацію про просто-
рову орієнтацію результуючого вектору магнітного моменту плівок 

LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ, верифікувати розподіл іонів заліза по тетра- та окта-
підґратницях та проаналізувати вплив умов отримання на їх магні-
тну мікроструктуру. Експериментальні КЕМ спектри епітаксійних 

плівок ЗІҐ/ҐҐҐ та LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ наведено на рис. 1. 
 При аналізі спектру незаміщеного ЗІҐ здійснювалася діагоналі-
зація гамільтоніану змішаної квадрупольної та магнітної взаємо-
дій. При цьому отримувалися наступні параметри КЕМ спектру: 
ізомерний зсув IS, ефективне магнітне поле на резонансному ядрі 
Hеф, значення аксіальної компоненти ҐЕП на ядрі 

57Fe Vzz, полярний 

кут β орієнтації Hеф відносно Vzz, ширина абсорбційних ліній ω. Ві-
дповідно до кристалографічних передумов експериментальний 

спектр ЗІҐ повинен бути суперпозицією трьох секстетів, проте 

якість апроксимаційного наближення збільшувалася за умови 

припущення наявності двох магнітонееквівалентних d-позицій з 

різними значеннями та орієнтаціями ефективних магнітних полів 

на ядрах 
57Fe. Водночас, відповідно до [11], для незаміщеного ЗІҐ 

припускалася наявність іонів заліза (близько 2–3 ат.%) в парамаг-
нітному стані, результатом чого стало формування дублетної скла-
дової мессбауерівського спектру для цього зразка. Необхідність 

введення додаткового секстету для тетрапозицій при аналізі спект-
ру структури ЗІҐ/ҐҐҐ може пояснюватися нестехіометрією аніонної 
підґратниці в приповерхневому шарі плівки. 
 Опосередковано про це свідчать результати розрахунків вмісту 

4s-електронів, які вносять вклад у формування результуючої гус-
тини електронного заряду на ядрі атома 

57Fe (методика калібруван-
ня ізомерних зсувів [12]). Отримані таким чином електронні конфі-
гурації іонів заліза в обох октаедричних позиціях (3d54s0,01) та в те-
траедричній позиції d2 (3d54s0,05) збігаються з даними [13]. Водно-
час, для іонів Fe3+

 в d1-позиції зафіксована конфігурація 3d54s0,08, 

що можна інтерпретувати як наслідок наявності аніонних вакансій 
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в досліджуваному приповерхневому шарі плівок товщиною < 90 нм, 
інформація про магнітне впорядкування якого отримувалася мето-
дом КЕМ спектроскопії [14]. Зумовлене цим збільшення відстані 
обмінної взаємодії в ланцюжку (Fe3+)a–O2−–(Fe3+)d разом із спотво-
ренням симетрії ближнього оточення призводять до зменшення пе-
рекриття електронних оболонок Fe3+

 та O
2−, що, в свою чергу, ви-

кликає збільшення внеску 4s-електронів у густину електронного 

заряду навколо ядра.  

 Загалом, можна констатувати наявність неперервного (локалізо-
ваного в певному діапазоні) спектру значень густин 4s-електронів 

для магнітонееквівалентних позицій тетракоординованих іонів за-
ліза, про що свідчить збільшення ширини ліній секстетів «d1» та 

«d2» на 0,07–0,11 мм/с порівняно із значеннями півширин ліній 

для а-позицій. Щодо дублетної компоненти «D» для спектру неза-
міщеного ЗІҐ/ҐҐҐ, то її відносний вміст становить близько 2,2%, 

 

Рис. 1. КЕМ спектри незаміщеної плівки ЗІГ/ГГГ S0 (а) та структур 

LaGa:ЗІГ/ГГГ: S1 (б), S2 (в), S3 (г). 

Fig. 1. Mössbauer spectra (CEMS) of unsubstituted film YIG/GGG S0 (a) and 

LaGa:YIG/GGG structures: S1 (б), S2 (в), S3 (г). 
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що виходить за межи похибки апроксимації. Значення квадрупо-
льного розщеплення для цієї компоненти (2,05 ± 0,04 мм/с) одноз-
начно свідчить про зниження валентності іонів заліза в приповерх-
невому шарі з +3 до +2. Даний факт, ймовірно, є наслідком росту 

концентрації вакансій в аніонній підґратниці приповерхневої обла-
сті плівок. 
 Зміни магнітної мікроструктури в системі LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ будуть 

зумовлюватися входженням іонів Ga3+
 в магнітні підґратниці та їх 

розподілом за кристалографічними позиціями. При аналізі резуль-
татів КЕМ спектроскопії вважалося, що спектр є суперпозицією 

окремих компонент (секстетів та дублету), які відповідають іонам 

заліза в певних магнітонееквівалентних позиціях, число яких ви-
значається біноміальним розподілом варіантів ближнього оточення 

 ( ) (2 )!
(1 ) ,

!( )
n n n

z j

z
P k k

n z n
−= −

−
 (1) 

де z — координаційне число (z = 4, 6), n — число магнітних сусідів, 
0 ≤ n ≤ z, k — відносна кількість немагнітних іонів в сусідніх підґра-
тницях [15]. При цьому величина ефективного магнітного поля на 

ядрі Hеф залежить від числа магнітних іонів у першій катіонній ко-
ординаційній сфері. 
 Згідно моделі [16], участь у формуванні магнітної структури бе-
руть лише ті іони Fe3+, які мають у своєму ближньому катіонному 

оточенні не менше двох магнітних іонів протилежної підґратниці. 
Такий підхід, зокрема, пояснює появу парамагнітної дублетної 
складової в складі КЕМ спектрів LaGa:ЗІҐ. Аналізуючи параметри 

КЕМ спектрів плівок LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ можна стверджувати, що існує 

квазінеперервний спектр параметрів надтонких взаємодій на резо-
нансному ядрі, центр ваги якого визначається першою координа-
ційною сферою, а його «розмиття» — впливом наступних коорди-
наційних сфер, про що свідчить суттєве зростання ширини лінії для 

всіх введених секстетів по мірі збільшення ступеня заміщення іо-
нами Ga3+. При цьому діамагнітне заміщення іонів заліза не приз-
водить до перерозподілу електронної густини 2р-електронної обо-
лонки іонів О

2−
 і не впливає на хвильову функцію 4s-електронів за-

ліза, оскільки величина ізомерного зсуву для всіх позицій зміню-
ється порівняно слабо. 
 Спостережуваний спад величини ефективного магнітного поля 

на резонансному ядрі із ростом вмісту іонів Ga3+
 для усіх виділених 

позицій пояснюється формуванням зв’язків типу Fe3+–O2−–Ga3+–
O2−–Fe3+

 та зменшенням величини непрямої надобмінної взаємодій 

в ланцюжках (Fe3+)a–O2−–(Fe3+)d. Лінійний характер спаду Hеф в діа-
пазоні X = 0–0,7 ат./форм. од., може розглядатися як доказ досто-
вірності застосованої методики уточнення складу плівок (рис. 2). 
 Ще одним підтвердженням цього є узгоджений характер змін ін-
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тегральної інтенсивності дублетної складової спектрів та параметру 

Х. Зокрема, розрахований за біноміальним законом очікуваний 

вміст парамагнітної складової в КЕМ спектрі LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ при 

Х = 0,72 в перерахунку на формульну одиницю становить 3,6%, то-
ді як експериментальне значення становить 3,2%. Похибка визна-
чення коефіцієнтів кутового нахилу апроксимуючих прямих на ек-
спериментальній залежності Hеф(Х) не перевищує 10%. Розрахова-
ні швидкості зміни величин ефективних магнітних полів на ядрах 

Fe3+
 в різних підґратницях при зростанні вмісту іонів Ga3+

 станов-
лять 57 ± 6 кЕ/форм. од. та 30 ± 3 кЕ/форм. од. для окта- та тетрако-
ординованих ядер 

57Fe відповідно. Зафіксовані відмінності, очевид-
но, пов’язані із переважаючою схильністю іонів Ga3+

 до зайняття 

тетраедричних порожнин, що й зумовлює відповідне локальне ото-
чення для октакоординованих резонансних ядер. Застосована ме-
тодика аналізу КЕМ спектрів дозволила простежити зміни просто-
рової орієнтації результуючого вектору магнітного моменту плівки 

в залежності від вмісту іонів Ga3+
 (рис. 3). 

 У результаті ефектів розмагнічування [17], вектор намагніченос-
ті епітаксійної плівки ЗІҐ/ҐҐҐ з площиною зрізу (111) є близьким 

до площини плівки. Мінімальне значення кута нахилу вектора на-
магніченості θ зафіксовано для незаміщеного ЗІҐ — θ = 8,9°, що уз-
годжується з результатами [18]. Загалом орієнтація вектору намаг-
ніченості визначається конкуруючими проявами одновісної кубіч-
ної та ромбічної компонент анізотропії матеріалу.  

 

Рис. 2. Залежності величини ефективних магнітних полів на ядрах 
57Fe від 

розрахункового вмісту іонів Ga3+
 для виділених магнітонееквівалентних 

позицій в ЗІГ/ГГГ та LaGa:ЗІГ/ГГГ. 

Fig. 2. Dependences of the magnitude of the effective magnetic fields on 
57Fe 

nuclei from the estimated content of Ga3+
 ions for the selected magnetically 

non-equivalent positions in YIG/GGG and LaGa:YIG/GGG. 
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 Поряд з ними існує також однонапрямлена компонента анізотро-
пії, для опису якої використовують моделі парного впорядкування 

або переважної заселеності домішковими іонами додекаедричних 

вузлів, нееквівалентних відносно напряму росту кристалу [19]. 
Константа магнітокристалічної анізотропії для ЗІҐ складає 0,6⋅103

 

  
а б 

  
в г 

 
д 

Рис. 3. Зміна орієнтації результуючого вектора намагніченості в залежно-
сті від вмісту (X) іонів Ga3+

 в епітаксійних плівках ЗІГ/ГГГ та LaGa: 
ЗІГ/ГГГ (д): X = 0 (a), X = 0,28 (б), X = 0,52 (в), X = 0,72 (г). 

Fig. 3. Changing of the resulting magnetization vector orientation depending 

on the content (X) Ga3+
 ions in epitaxial films YIG/GGG and LaGa: YIG/GGG 

(д): X = 0 (a), X = 0.28 (б), X = 0.52 (в), X = 0.72 (г). 
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Дж/м3
 і зменшується з ростом вмісту Ga+

 [20]. Наявність сильної 
одновісної анізотропії сприяє повороту вектора намагніченості в 

напрямі нормалі до площини плівки.  

 В нашому випадку спостережуваний ріст θ додатково пов’язаний 

зі зменшенням впливу ефекту розмагнічування поверхні плівки 

внаслідок зменшення величини намагніченості насичення. Водно-
час, незважаючи на поліфакторний характер зміни θ, нахил ре-
зультуючого вектору магнітного моменту до площини плівки із ро-
стом вмісту іонів ґалію в ґранатовій структурі збільшується за бли-
зьким до лінійного законом зі швидкістю (22 ± 4)°/форм. од. у дос-
ліджуваному діапазоні зміни Х (рис. 3). Очевидно, що орієнтація 

магнітного моменту плівки повинна відбитися на результатах 

МСМ, представлених на рис. 4. 
 Відповідно до прямих спостережень для всіх плівок характерною 

є смугова доменна структура, зумовлена виникненням в замикаю-
чих доменах нормальної до поверхні складової намагніченості. 
Усереднені періоди доменних структур досліджуваних плівок роз-
раховувалися методом статистичної обробки даних, отриманих при 

аналізі МСМ мап із застосуванням програмного пакету Gwyddion 

[21]. Основною причиною появи смугових доменів можна вважати 

колонкову ростову мікроструктуру плівки, обумовлюючу перпен-

 

Рис. 4. МСМ мапи розподілу градієнту поля розсіяння магнітних доменів 

приповерхневих шарів епітаксійних плівок ЗІГ/ГГГ та LaGa:ЗІГ/ГГГ (а, б, 
в, г) та відповідні гістограми сигналу МСМ (д, е, є). 

Fig. 4. MFM maps of distribution of gradient magnetic domains scattering 

field in surface layers of epitaxial YIG/GGG and LaGa:YIG/GGG (а, б, в, г) 
and corresponding histograms of MFM signal (д, е, є). 
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дикулярну до поверхні компоненту анізотропії, співвідношення 

між якою і намагніченістю насичення визначає можливу магнітну 

мікроструктуру тонкої плівки [6]. В нашому випадку період домен-
ної структури характеризується вираженою тенденцією до зрос-
тання при збільшенні вмісту іонів Ga3+

 в тетра- та октапідґратницях 

кристалу ґранату. 
 Узагальнену модель еволюції смугових доменних структур при 

зміні товщини епітаксійної структури ЗІҐ представлено в [22, 23], 

яка передбачала розв’язок задачі оптимізації напрямів магнітних 

моментів доменів. Автором зроблено висновок, що період доменів 

D, як функція намагніченості насичення, характеризується міні-
мумом в області товщин плівки h = 0,01–0,1 мкм, монотонно зрос-
таючи з ростом товщини гетероструктури в області 1–100 мкм. Від-
повідно до [24] можна очікувати степеневої залежності між періо-
дом (розмірами) магнітних доменів D та товщиною кристалу (плів-
ки) h (b — емпіричний параметр): D(h) = ahb. Залежність узгоджу-
ється з висновками теорії Ландау та Ліфшиця, згідно з якими пері-
од доменів буде пропорційним кореню з товщини плівки: D ∼ h

1/2
 за 

умови D >> h. Водночас, у нашому випадку ця умова не виконуєть-
ся, оскільки період доменів і товщина плівок є співмірними.  

 Можна стверджувати, що в досліджуваному випадку товщина 

плівки має порівняно менший вплив на формування доменної стру-
ктури в порівняні зі ступенем заміщення, а також наявністю та ти-
пом ростових дефектів. Зокрема, спостерігається значна різниця 

між характеристиками доменної структури зразків S1 та S2 при 

близьких товщинах цих плівок (табл. 1). Ймовірною причиною ві-
дмінностей є різниця в температурі переохолодження плівок в про-
цесі росту — збільшення періоду доменної структури спостерігаєть-
ся для зразків S2 та S3, вирощених при ∆Т = 23–24 К, на відміну від 

зразків S0 та S1, отриманих при ∆Т = 14–16 К (табл. 1). 
 Для досягнення максимальної чутливості методу МСМ і виклю-
чення впливу рельєфу використовувалась двопрохідна методика 

вимірювань — реєстрація профілю поверхні в режимі переривчас-
того контакту та реєстрація магнітного поля на віддалі від поверх-
ні. Магнітна мікроструктура поверхні мапувалась за градієнтом 

магнітного поля, який реєструвався за зміною частоти коливань 

зонду МСМ. Статистичний аналіз мап МСМ дозволив отримати уза-
гальнену інформацію про магнітну мікроструктуру в досліджува-
них системах (рис. 5). Видно, що з ростом ступеня заміщення спо-
стерігається зменшення ширини розподілу, а відповідно, і змен-
шуються флуктації величини магнітного поля розсіяння над повер-
хнею зразків. Спостережувані зміни повністю узгоджуються з да-
ними про поступовий розворот з ростом вмісту іонів Ga3+

 результу-
ючого вектора магнітного моменту в напряму нормалі. 
 Відповідно до ідей роботи [10] аналізувалися залежності відно-
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шення періоду доменів до товщини плівки, як функція ступеня за-
міщення та величини поля намагніченості насичення (рис. 5). Ймо-
вірно, спостережувані відмінності зумовлюються різницею в зна-
ченнях одновісної анізотропії. 
 Розглянемо особливості формування доменної структури LaGa-
заміщених плівок ЗІҐ різної товщини з різним ступенем заміщен-
ня. Досліджувані зразки можна розділити на дві групи (S0 і S1 та S2 

і S3), для яких різниця між намагніченістю насичення плівки та 

полем одновісної анізотропії приймає різні значення. Максимальні 
значення поля одновісної анізотропії відповідають значенням 

d/h ≈ 0,4, мінімальні значення — близько d/h ≈ 0,9, що відповідає 

даним [10]. 
 Було здійснено аналіз деформаційного стану досліджуваних зра-
зків (рис.6) [25]. Відповідно до результатів високороздільної Х-
променевої дифрактометрії положення рефлексу (444) від підклад-
ки для всіх зразків близьке до значення, характерного для високо-
досконалого монокристалу ҐҐҐ (стала ґратниці 12,383 Å, міжпло-
щинна відстань d = 1,7873 Å). Застосовуючи методику [26], розра-
ховувалися значення компоненти εzz тензора деформації та недіаго-
нальної компоненти тензора дисторсії Uzx. Обчислювання здійсню-
валися на основі експериментальних КДВ для площин відбивання 

(444) та (888), паралельних до поверхні кристалу. Будувалася сис-
тема рівнянь −∆θ(hkl)ctgθ(hkl) = εzz − Uzxctgθ(hkl), де ∆θ(hkl) — кутова відс-
тань між положеннями рефлексів плівки та підкладки для (hkl) ві-
дбивання, θ(hkl) — кут Брегга для плівки. Результати розрахунків 

 

Рис. 5. Величини відношень періодів доменів до товщин плівок як функції 
ступеня заміщення іонами Ga3+

 та величини поля насичення гетеро струк-
тури. 

Fig. 5. The ratio of the period of domains to the thickness of the films as a 

function of degree of substitution by Ga2+
 ions and value of saturation field of 

the heterostructure. 



 МАГНІТНА МІКРОСТРУКТУРА ПЛІВОК LaGa-ЗАМІЩЕНОГО ЗІҐ 543 

узагальнено в табл. 1. 
 В даному випадку також проглядається аналогічний поділ зраз-
ків на дві групи. Хоча для всіх плівок характерними є напруження 

стиску, порівняно вищі значення періоду смугової доменної струк-
тури характерні для плівок з відносно вищими значеннями компо-
ненти тензора деформації εzz (рис. 7, а). При цьому спостерігається 

монотонний ріст величини компоненти відносної деформації Uzx 

при збільшенні ступеня заміщення Х, який відповідає росту кута 

нахилу магнітного моменту (рис. 7, б). 
 Узагальнюючи, можна запропонувати наступну феноменологіч-
ну модель взаємозв’язку напруженого стану плівок та параметрів 

доменної структури. Для епітаксійних плівок ферит-ґранатів з орі-
єнтацією (111) можливі два варіанти орієнтації вісі легкого намаг-
нічування (ВЛН), які визначаються співвідношенням між констан-
тою одновісної анізотропії Ku та величиною намагнічування наси-
чення: при 

2
u sK M>> π  ВЛН напрямлена вздовж нормалі до площи-

ни плівки; при 
2

u s2K M<< π  орієнтація ВЛН близька до площини 

плівки, що зумовлюється кубічною анізотропією. В проведеному 

експерименті спостерігається варіант, близький до другого випадку 

(орієнтація ВЛН типу «легкий конус» з віссю, відхиленою від пло-
щини (111) на малий кут). Розрізняють одновісну анізотропію, ін-
дуковану механічними напруженнями, що виникають в результаті 
невідповідності параметрів ґратниці плівки та підкладки (магніто-
стрикційний внесок), та анізотропію, індуковану процесом направ-
леної кристалізації (ростовий внесок): 

s g
u u u .K K K= +  Перший вне-

 

Рис. 6. Х-променеві дифрактограми, одержані в режимі 2θ–ω-сканування 

симетричних рефлексів (444) (а) та (888) (б) досліджуваних плівок 

LaGa:ЗІГ/ГГГ з різним вмістом іонів Ga3+. 

Fig. 6. X-ray diffraction pattern obtained in mode of 2θ–ω-scanning of sym-
metrical reflections (444) (а) and (888) (б) for studied films LaGa:YIG/GGG 

with different content of Ga3+
 ions. 
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сок для ферит-ґранатових плівок, орієнтованих в площині (111), 

розраховується як: 

 s
u 111

111

3
,

2 (1 )

aE
K

a
⊥∆

= − λ
− µ

  

де Е — модуль Юнга (для ЗІҐ Е = 2⋅105
 МПа [27]), µ111 — коефіцієнт 

Пуассона (для ґранатових структур рівний ≅ 0,3 [28], константа ма-
гнітострикції матеріалу плівки λ111 = 2,4⋅10−6

 [27], ∆а/а — відносне 

неспівпадіння параметрів ґратниці плівки та підкладки в напрямі, 
нормальному до її площини. Відповідно до [29], ростова анізотропія 

послаблюється пропорційно концентрації діамагнітних іонів замі-
щення, оскільки зменшується кількість іонів заліза як носіїв маг-
нетизму, причому заміщення в октаедричній підґратниці впливає 

приблизно вдвічі сильніше, ніж у тетраедричній. При цьому у ви-
падку Ga-заміщених плівок ЗІҐ виконується співвідношення: 

g g
u u( ) (0)[1 0,57 ],K X K X= −  де X — ступінь заміщення іонами Ga+. 

Для незаміщеного ЗІҐ/ҐҐҐ з площиною орієнтації (111) константа 

ростової анізотропії складає −5,7⋅103
 Дж/м3

 [27]. Густину енергії 
одновісної анізотропії, обмежуючись першим членом, можна пред-
ставити як Eu = Kusin

2β, де β = 90 − θ — кут між напрямами вектора 

намагніченості насичення та кристалографічної осі [111]. Розраху-
нки енергії одновісної анізотропії як функції ступеня заміщення 

іонами Ga3
 показують, що умова 

2
u s2K M<< π  виконується для всіх 

досліджуваних систем. 
 Кут між вектором намагніченості та площиною плівки складає 

 

Рис. 7. Взаємозв’язок параметрів доменної структури плівок 

LaGa:ЗІГ/ГГГ з величинами компонент тензорів деформації εzz (а) та дис-
торсії Uzx (б). 

Fig. 7. Dependences of the domain structure parameters for LaGa:YIG/GGG 

films on magnitudes of components of strain εzz (а) and distortion Uzx (б) ten-
sors. 
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від 9° до 25°, що передбачає зниження магнітостатичної енергії плі-
вки. Якщо припустити мінімальні (нульові) значення магнітоста-
тичної енергії плівки, тоді вектор намагніченості плівки повинен 

орієнтуватися вздовж осей сімейства <111>, нормально до площи-
ни плівки або під кутом 19° (осі [111], [111]  і [111]).  Водночас спо-
стережувані відхилення напряму намагніченості від осей легкого 

намагнічування зумовлюються наявністю ненульової магнітоста-
тичної енергії, впливом доменних стінок та наявністю одновісної 
магнітної анізотропії. При цьому доменні стінки, що розмежовують 

сусідні світлі та темні смуги на МСМ мапах, є 180°-ними доменними 

стінками. 

4. ВИСНОВКИ 

1. Для незаміщеної плівки ЗІҐ/ҐҐҐ встановлено наявність двох ма-
гнітонееквівалентних тетракоординованих позицій 

57Fe з відмін-
ними значеннями та орієнтаціями ефективних магнітних полів на 

ядрах, поява яких зумовлена порушенням стехіометрії аніонної пі-
дґратниці. Для частини тетракоординованих ядер 

57Fe зафіксовано 

збільшення вкладу 4s-електронів у густину електронного заряду, 
що, імовірно, є результатом збільшення міжіонних відстаней у ла-
нцюжку (Fe3+)a–O2−–(Fe3+)d. 
2. Виявлено, що величина ефективного магнітного поля на октако-
ординованих ядрах 

57Fe в структурі LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ спадає з ростом 

вмісту іонів Ga3+
 приблизно вдвічі швидше, ніж у випадку тетрако-

ординованих 
57Fe (57 ± 6 кЕ/форм. од. та 30 ± 3 кЕ/форм. од. відпо-

відно). 
3. Простежено зміну орієнтації результуючого вектору намагніче-
ності LaGa:ЗІҐ/ҐҐҐ в залежності від величини діамагнітного замі-
щення; виявлено, що кут нахилу результуючого вектору магнітного 

моменту до площини плівки з ростом вмісту іонів Ga3+
 в діапазоні 

0–0,72 форм. од. збільшується за близьким до лінійного законом зі 
швидкістю (22 ± 4)°/форм. од. 
4. Період смугової доменної структури, визначений методом магні-
тно-силової мікроскопії, характеризується тенденцією до зростан-
ня при збільшенні вмісту іонів Ga3+

 в структурі. 
5. Для всіх досліджуваних плівок характерними є напруження сти-
ску, причому порівняно вищі значення періоду смугової доменної 
структури характерні для плівок з відносно вищими значеннями 

компоненти тензора деформації εzz, які в свою чергу відповідають 

максимальним значенням енергії одновісної анізотропії та харак-
теризуються відношенням періоду доменів до товщини плівки 

d/h ≈ 0,4. Ймовірною причиною відмінностей між магнітною мікро-
структурою плівок з d/h ≈ 0,4 та d/h ≈ 0,9 є відмінність в температу-
рі переохолодження. Так, для зразків, вирощених при ∆Т = 23–24 К 
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(S2 та S3), спостерігається збільшення періоду доменної структури 

у порівнянні зі зразками, отриманими при ∆Т = 14–16 К (S0 та S1). 
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