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Der photomagnetische Effekt

von U. Enz
Philips Forschungslaboratorium, N.V. Philips’ Gloeilampenfabrieken, Eindhoven, Niederlande

(1. V. 68)

Zusammenfassung. Der photomagnetische Effekt, der an ferrohaltigen Granaten gefunden
wurde, besteht in einer Verinderung von magnetischen Eigenschaften wie Kristallanisotropie,
Permeabilitit und Koerzitivkraft als Resultat der Einwirkung von Licht geeigneter Wellenlinge
auf den Kristall. An Hand der Néelschen Theorie der magnetischen Nachwirkung durch Diffusion
von Fremdatomen (hier Ferroionen) wird ein Modell besprochen, bei dem photoinduzierte Elek-
troneniiberginge eine Neuverteilung der Ferroionen bewirken. Die Neuverteilung geschieht in
Zeiten, die sehr kurz sind, verglichen mit den charakteristischen Zeiten fiir die Diffusion. Es zeigt

sich, dass zu verschiedenen Verteilungen der Ferroionen verschiedene magnetische Eigenschaften
gehoren.

In diesem Beitrag mochte ich iiber einen neuen Effekt berichten, der in einer
Verdnderung der magnetischen Eigenschaften gewisser Granate unter der Einwirkung
von Licht besteht und als photomagnetischer Effekt bezeichnet werden kann. Vom
photomagnetischen Effekt sind die magnetooptischen Effekte zu unterscheiden, bei
welchen die optischen Eigenschaften von Kristallen vom Magnetisierungszustand ab-
hingig sind, wie zum Beispiel der Faradayeffekt oder die kiirzlich von BuUscH,
JuNoD und WACHTER [1] entdeckte magnetfeldabhidngige Verschiebung der Absorp-
tionskante in Europiumchalkogeniden. Die erste photomagnetische Erscheinung
wurde von TEALE [2] in substituierten Granaten der Zusammensetzung Y Fe;_,,
(SiFe'), 0,5 (0 << x << 0,3) beobachtet. Bei Messungen der ferromagnetischen Reso-
nanz bei tiefen Temperaturen zeigte sich, dass das Resonanzfeld durch Bestrahlung
mit infrarotem Licht beeinflussbar ist. Verwandte Erscheinungen, ndmlich grosse
strahlungsabhidngige Verdnderungen der Permeabilitit und der Koerzitivkraft
wurden kurz darauf beobachtet [3].

Bevor ich nédher auf die neuen Erscheinungen eingehe, méchte ich kurz die Grund-
zlige der magnetischen Nachwirkung durch Diffusionsprozesse behandeln, wobei ich
den Arbeiten von NEEL [4] folge.

Voraussetzung fiir die Diffusionsnachwirkung ist das Vorhandensein von Fremd-
atomen im Kristallgitter auf bestimmten Gitterpldtzen oder Zwischengitterplitzen.
Von den vorhandenen Plitzen, die Energiemulden fiir die Fremdatome darstellen, ist
nur ein kleiner Teil besetzt, so dass ein Platzwechsel durch Diffusion moglich ist. Dazu
ist eine gewisse Aktivierungsenergie E ; zu iiberwinden. Bei der Temperatur 7 betriagt
die charakteristische Relaxationszeit

W) =1, ,exp(EJk T) .

Im urspriinglich von NEEL untersuchten Fall handelte es sich bei den Fremdatomen
um im Eisen geloste Kohlenstoffatome auf Zwischengitterpldtzen, im vorliegenden



782 U. Enz H.P. A

Fall um Ferroionen auf Oktaederplitzen im Granatgitter. Ein Platzwechsel des Ferro-
ions besteht hier in einem Ubergang eines Elektrons von einem Ferroion zu einem
Ferriion.

Wesentlich ist weiter, dass die verschiedenen Plitze energetisch nicht exakt dqui-
valent sind, sondern dass deren Energie von der Richtung der spontanen Magneti-
sierung abhédngt. Stimmt die Richtung der lokalen trigonalen Achse eines mit einem
Ferroion besetzten Oktaederplatzes mit der Richtung der spontanen Magnetisierung
iiberein, so erniedrigt sich seine Energie um den Betrag Ey, wobei im allgemeinen
gilt Ey <€ E,. Ausgehend von einem Gleichgewichtszustand erfolgt daher nach einer
Drehung der Magnetisierungsrichtung in eine andere trigonale Achse eine Neuvertei-
lung der Ferroionen durch einen Diffusionsprozess. Der neue Gleichgewichtszustand
wird nach einer Zeit £ > 7 (7) angenihert erreicht, wobei sich im Falle £y <€ £T die
Besetzung mit Ferroionen um die Anzahl

An = nyg Eylk T

geandert hat (n, = Gleichgewichtsbesetzung). Diese Anzahl An Ferroionen verur-
sacht eine induzierte uniaxiale Anisotropie in der Richtung der trigonalen Achse des
energetisch bevorzugten Oktaederplatzes. Magnetisch messbare Folgen dieser Diffu-
sionserscheinung sind z.B. die Nachwirkungsverluste, die bei Frequenzen f der Gros-
senordnung 2xzf = [t (7)]~! auftreten, sowie eine zusitzliche Viskositdt bei der
Wandbewegung. Aus solchen Beweglichkeitsmessungen [5] wurde bei substituierten
Granaten gefunden: E, ~ 0,3 bis 0,4 eV und 7 & 1sec bei T = 150°K. Unterhalb
dieser Temperatur ist die Ionenverteilung praktisch eingefroren. Der photomagnetische
Effekt besteht nun darin, dass bei diesen tiefen Temperaturen eine Neuverteilung der
Ferrotonen durch die Einwivkung von Photonen geeigneter Energie erfolgen kann.

TeALE’s Experiment [2] bestand darnn, emen substituierten Granatkristall
(* = 0,1) in einem Feld parallel zur [111]-Richtung (einer magnetischen Vorzugs-
richtung) im Dunkeln auf 20°K abzukiihlen. Durch den beschriebenen Diffusions-
vorgang wird die Magnetisierung in dieser Richtung stabilisiert, was durch ein uni-
axiales Anisotropiefeld HMU beschrieben werden kann. In diesem Zustand wird
im dussern Feld A, bei der Frequenz f, (= 9400 MHz) ferromagnetische Resonanz
beobachtet gemiss der Beziehung

(H, + H") =2 7 {,/y = konstant.

Das Feld (und damit die Magnetisierung) wird darauf in eine [111]-Richtung gedreht,
worauf sich beim Feld H, Resonanz ergibt. Es zeigt sich H, > H,, was darauf hin-
weist, dass der neue Zustand, durchaus in Ubereinstimmung mit dem beschriebenen
Mechanismus, energetisch ungiinstiger ist.

Bei Bestrahlung mit infrarotem Licht wird eine allmdhliche Reduktion des Feldes
H, beobachtet. Durch diesen Vorgang wird die [11i]-Richtung ungefdhr in der Weise
stabilisiert, wie es anfinglich die [111]-Richtung war. Das entsprechende, sich auf-
bauende Anisotropiefeld H (11l jst im untersuchten Fall von der Gréssenordnung
von 150 Oersted.

Die von uns gefundenen verwandten Erscheinungen [3] wurden an einem Ein-
kristallrahmen beobachtet, bei dem der magnetische Fluss iiber vier parallel zu Vor-
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zugsrichtungen ([111]-Richtungen) liegende Schenkel geschlossen ist. Details dieses
Rahmens sind in der Studie tiber Wandbeweglichkeit [5] beschrieben. Der Ferro-
gehalt des Granates entspricht x = 0,025, geméss chemischer Analyse. Der Rahmen
wird im Dunkeln auf 77°K abgekiihlt und demagnetisiert, was das Vorhandensein
einer oder mehrerer Blochwiinde sicherstellt. Figur 1a zeigt den zeitlichen Verlauf der
Anfangspermeabilitit u dieses Rahmens bei Bestrahlung eines der Schenkel mit
«weissem» Licht (Strahlungsmaximum bei 4 ~ 1,5 ym) der Intensitdt I ~ 10-2 Watt
cm~2, Nach anfdnglich steilem Abfall zeigt sich nach einigen Minuten eine Stabilisie-
rung der Permeabilitdt bei einem auf etwa 309, reduzierten Wert. Bei Bestrahlung
mit Lichtpulsen aus Photoblitzlampen aus ca. 10 cm Entfernung zeigt sich das
Verhalten von Figur 1b: Die Reduktion der Permeabilitit erfolgt jeweils innerhalb
der Dauer des Lichtpulses (10-2 sec). Vorldufige Experimente haben gezeigt, dass
diese Ansprechzeit kiirzer ist als 10-%sec. Am gleichen Rahmen, der bei 77°K eine
perfekte Rechteckschleife besitzt, wurde auch der Einfluss der Bestrahlung auf die
Koerzitivkraft beobachtet: Diese steigt nach «Sittigung» mit Licht von 0,5 auf
0,8 Oe.
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Permeabilitit eines Einkristallrahmens bei 77 °K
als Funktion der Zeit. Messfrequenz 10 kHz.
a) Beit = 0 wird eine kontinuierliche Lichtquelle
eingeschaltet. b) Bestrahlung mit vier Lichtpul-
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Die spektrale Abhdngigkeit des Effektes wurde ebenfalls gemessen. In Figur 2 ist
die an der Oberfliche des Praparates gemessene Intensitit I als Funktion der Wellen-
linge dargestellt. Der durch diese Strahlung verursachte photomagnetische Effekt
wird durch die Grésse (uy— w;)/ue ausgedriickt. (u, = Dunkelpermeabilitit bel
77°K, u;, = Permeabilitit nach zehnminiitiger Bestrahlung mit der Intensitit I.) Die
Grosse E = (ug — M;,) /1ol ist ebenfalls in Figur 2 aufgetragen, sie ist ein Mass fiir den
photomagnetischen Effekt per Einheit der Strahlungsintensitit und zeigt bei
A =~ 1,3 ym den Charakter einer Absorptionskante. Der Einfluss der wellenlingenab-
hingigen Absorption ist in Figur 2 nicht beriicksichtigt; bei 4 = 1,06 ym ist die Ein-
dringtiefe von der Grossenordnung der Kristalldicke (0,25 mm).
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Figur 2

Intensitit der Strahlung I (4), gemessen an der Oberfliche des Priparates; photomagnetischer
Permeabilititseffekt, ausgedriickt in der Grosse (ug— tir)/thy; und photomagnetischer Effekt E
pro Einheit der Strahlungsintensitit, als Funktion der Wellenlinge A.

Der photomagnetische Permeabilitatseffekt erwies sich als irreversibel, d.h., die
durch Strahlung erniedrigte Permeabilitdt konnte durch die Einwirkung von starken
Transversalfeldern in Kombination mit erneuter Bestrahlung nicht erh6ht werden. Die
urspriingliche hohe Permeabilitit kann nur durch Erwdrmen des Kristalls auf ca.
200°K wieder erreicht werden. Auch sollte gemidss dem beschriebenen uniaxialen
Nachwirkungsmodell in der vorliegenden Anordnung der Diffusionsvorgang auf das
Gebiet innerhalb der Blochwinde beschriankt sein. Festgestellt wurde jedoch eine Ein-
wirkung des Lichtes auf das ganze Volumen des Kristalles, was in einem gewissen
Widerspruch zum beschriebenen Modell steht. Unsere Beobachtungen bei 77 °K lassen
sich am einfachsten mit der Annahme einer lichtinduzierten Erhohung des Betrages
der kubischen Anisotropie (oder der Magnetostriktion) deuten, welcher Effekt offenbar
bei dieser Temperatur die uniaxiale Nachwirkung iibertrifft.

Dies ist ein Hinweis darauf, dass neben den durch die Magnetisierungsrichtungen
bedingten Energieunterschieden verschiedener mit Fe''-Tonen besetzten Oktaeder-
pliatzen auch strukturbedingte Unterschiede eine Rolle spielen. Ein Beispiel dafiir ist
der Energieunterschied elektrostatischer Natur zwischen Fe!'-Ionen auf Nachbar-
pliatzen der Si'V-Tonen und auf entfernten Plitzen. Es ist wahrscheinlich, dass die
ersteren eine tiefere Energie haben und nach dem Kiihlen bevorzugt besetzt sind,
wihrend die letzteren durch lichtinduzierte Uberginge besetzt werden kénnen.
Offenbar ist der Beitrag der Ferroionen zur kubischen Anisotropie auf den verschie-
denen Plitzen unterschiedlich, was die beobachteten Erscheinungen erkldren wiirde.

Es bedarf nach diesen vorldufigen Betrachtungen kaum der Erwidhnung, dass
noch weitere Untersuchungen nétig sind, bevor ein tieferes Verstdndnis des photo-
magnetischen Effektes erreicht sein wird.
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