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晶格失配应力对单晶(BiTm)3(GaFe)5O12膜

磁畴结构的影响∗

郝俊祥 杨青慧† 张怀武 文岐业 白飞明 钟智勇 贾利军

马博 吴玉娟

(电子科技大学微电子与固体电子学院, 成都 610054)

( 2018年 1月 26日收到; 2018年 3月 15日收到修改稿 )

利用液相外延工艺在钆镓石榴石衬底上制得了单晶 (BiTm)3(GaFe)5O12 膜, 研究了晶格失配应力对其
磁畴结构的影响. 研究发现, 生长速率越快, 膜的晶格常数越大; 晶格失配应力可以在一定范围内调整膜的垂
直各向异性; 随着晶格失配应力由较大张应力逐渐转变为较大压应力, 磁畴形状先由磁泡畴转变成迷宫畴, 然
后转变为过渡态部分弯曲的条状畴, 最终转变为整齐排列的条状畴; 失配应力同时对畴宽也有影响, 膜受到的
失配应力越大, 畴宽越大. 这一实验研究对基于控制晶格失配应力来调控单晶膜的各向异性和磁畴结构有指
导意义.

关键词: 晶格失配应力, 磁畴, 液相外延, 单轴各向异性
PACS: 78.20.Ls, 85.70.Sq, 75.70.Kw, 75.30.Gw DOI: 10.7498/aps.67.20180192

1 引 言

钇铁石榴石膜具有优越的磁性能和广泛的应

用范围, 是研究最充分的磁性薄膜材料之一. 薄膜
的易磁化轴一般在面内, 但石榴石薄膜可利用单
轴各向异性较强的Bi3+或其他稀土离子取代十二
面体位的Y3+离子, 从而实现易磁化轴垂直于膜
面, 这一特性不仅在磁泡存储器 [1−3]和磁光器件

等 [4,5]方面得到应用, 而且在自旋电子学领域也具
有很大的发展前景 [6]. 但薄膜单轴磁各向异性的
控制一直是应用过程中的关键挑战之一. 液相外
延 (LPE)工艺可以使外延膜感生出单轴各向异性,
有利于石榴石膜的垂直各向异性产生, 成为了实现
石榴石膜垂直磁化的一种关键制造技术 [7]. 然而
LPE工艺对外延膜与衬底之间的晶格匹配要求较
高, 尤其是在厚膜制备工艺中, 晶格失配情况是外
延厚膜能否成功的关键因素 [8].

LPE石榴石膜一般选择钆镓石榴石 (GGG)衬
底, 因为GGG衬底同属石榴石, 其力学和化学性
质与石榴石匹配, 且其晶格常数与钇铁石榴石差别
不大, 但在GGG衬底上LPE石榴石膜仍属于异质
外延. 异质外延中难以避免的晶格失配会在薄膜
与衬底之间产生晶格失配应力, 从而影响成膜的
质量和性质 [9−12], 如引起易磁化轴的偏转等. 对
于LPE工艺, 在晶格失配情况下, 外延膜的垂直各
向异性不仅受到立方磁晶各向异性、生长各向异

性和形状各向异性的影响, 而且还受到晶格失配
应力的影响. 同时, 失配应力对垂直各向异性的作
用也会对磁畴结构产生影响. 如何通过控制失配
应力来控制薄膜的单轴各向异性是本文研究的重

点. 本文利用LPE工艺在GGG衬底上以不同生长
速率制备了 (BiTm)3(GaFe)5O12膜, 生长速率的不
同导致了进入薄膜晶格的离子数量有所变化, 从而
引起薄膜与衬底间晶格失配应力的变化, 系统分析
研究了晶格失配应力对其磁畴结构的影响, 发现失
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配应力对单轴各向异性的影响是改变磁畴结构的

根本原因.

2 实 验

利用LPE工艺在GGG(111)衬底上外延了单晶
(BiTm)3(GaFe)5O12膜. 实验中以高纯 (> 99.999%)

Ga2O3, Tm2O3, Fe2O3, Bi2O3 为原料, 根据配方:
(BixTm3−x) (GayFe5−y) O12 (0<x<3, 0<y<5),
采用R因子配方法 [13] (Blank-Nielsen系数法)进
行配料得到熔体. 通过控制外延生长的过冷度来
控制生长速率 r, 以不同生长速率制得厚度相同 (约
10 µm)的单晶石榴石 (BiTm)3(GaFe)5O12膜系列.
样品的生长条件及相关信息列于表 1 .

表 1 样品膜的生长条件及相关信息

Table 1. Growth conditions and related information of sample films.

样品编号 生长速率 r/µm·min−1 单面膜厚/µm 生长温度/◦C 旋转速率/r·min−1 旋转变向时间/s 生长时间/min

1 0.45 9.96 903—902 60 5 22

2 0.65 10.14 899—898 60 5 16

3 0.75 10.67 897—896 60 5 14

4 0.85 10.32 895—894 60 5 12

薄膜的晶格失配情况应用高分辨率X射线衍
射仪 (HRXRD, D1 Evolution, JVS, Germany) 测
量其摇摆曲线表征; 磁滞回线应用振动样品磁强
计 (VSM, BHV525, IWATSH, Japan)测量; 磁畴
结构由磁光克尔测量系统 (MOKE, NanoMOKE3,
Durham, UK)观察退磁态样品膜的极向克尔旋转
效应得到, 测试过程中无外加磁场和直流偏场, 测
试波长为660 nm.

3 结果和讨论

3.1 膜内应力分析

对于LPE生长的膜, 生长速率不同直接导致
了进入晶格的各离子含量的微小变化, 从而引起
薄膜晶格的变化, 进而决定了薄膜与衬底之间的
晶格失配变化, 而晶格失配的变化又导致了膜内
应力的变化. 图 1是测得的以不同生长速率生长的
单晶 (BiTm)3(GaFe)5O12膜的HRXRD摇摆曲线,
测试时以衬底GGG(444)衍射峰角 2θs = 51.073◦

为中心进行摇摆测试. 由图 1可知, 随着生长速
率增大, 单晶 (BixTm3−x)(GayFe5−y)O12膜的衍

射峰移向较低角度, 说明膜的晶格变大. 因为随
着生长速率增大 (熔体过冷度增大), 薄膜含量中
的x变大, y微量减小 [14−16], 结合膜内离子半径排
序: Bi3+(108 Å) > Tm3+(86.9 Å) > Fe3+(64 Å)

> Ga3+(62 Å), 可知膜内Bi3+含量增加导致的晶
格膨胀是晶格常数变大的主要原因.

晶格失配∆a⊥ = as − af⊥ , 其中af⊥为应变状

态下外延膜的晶格常数, as为衬底晶格常数. 所用
GGG (111)衬底as = 12.383 Å,厚度为500 µm (远
大于膜厚 10 µm, 假设应变过程中衬底晶格常数不
变). 已有研究表明 [17−19], 当∆a⊥ > 0时, 膜受到
张应力, 如图 2 (a)所示; 当∆a⊥ < 0时, 膜受到压
应力, 如图 2 (b)所示. 其中, af0为自由状态下膜的

晶格常数, ε⊥为垂直膜面方向 (面外)的应变, ε//为
平行膜面方向 (面内)的应变, σ//为面内应力.
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图 1 不同生长速率 (BiTm)3(GaFe)5O12膜的摇摆曲线

Fig. 1. X-ray rocking curves of (BiTm)3(GaFe)5O12

films with different growth rates.
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晶格失配∆a⊥与失配应力 σ//的计算公

式 [20−24] 为

θf = θs +
∆θ

2
, (1a)

af⊥ =
sin θs
sin θf

as, (1b)

af0 = as −
1− ν

1 + ν
∆a⊥, (1c)

ε⊥ =
af⊥ − af0

af0

, (1d)

ε// = − C11 + 2C12 + 4C44

2(C11 + 2C12 − 2C44)
ε⊥, (1e)

σ// = 6C44
C11 + 2C12

(C11 + 2C12 + 4C44)
ε//, (1f)

其中 θf为膜的半衍射峰位角; ∆θ为衍射峰位角度

差, 可直接从摇摆曲线中读出; ν = 0.286为泊松

比; 弹性模量 [25] C11 = 2.68 × 1011 N/m2, C12 =

1.106× 1011 N/m2, C44 = 0.766× 1011 N/m2.
不同生长速率样品膜的∆a⊥和 σ//通过

(1a)—(1f)式计算, 其结果列于表 2中.
由表 2可知,晶格失配∆a⊥=(−17.4—(+19.5))

×10−3 Å处于Besser’s I区域内, 热膨胀系数失配
对应力的作用可忽略, 膜内应力仅由晶格失配引
起, ∆a⊥与σ//呈线性相关

[26]. 此外, 在生长速率
r = 0.45 µm/min时, ∆a⊥ = +19.5 × 10−3 Å, 超
出了LPE完整膜的晶格失配理论极限 [27] ∆a⊥(per)

= [−18.0—(+15.0)]×10−3 Å, 对应膜表面出现了
少量裂纹.

(b)

af0

as

af af

σ// σ//

ε
ε

as

af0

as as

(a)

图 2 晶格失配 (∆a⊥)下膜内应力 (σ//) 示意图 (a) ∆a⊥ > 0, σ//为张应力; (b) ∆a⊥ < 0, σ//为压应力

Fig. 2. Schematic diagram of stress (σ//) of films with lattice mismatch (∆a⊥): (a) ∆a⊥ > 0, σ// is tensile
stress; (b) ∆a⊥ < 0, σ// is compressive stress.

表 2 晶格失配 (∆a⊥)和应力 (σ//)的计算结果
Table 2. Calculation of lattice mismatch (∆a⊥) and stress (σ//).

生长速率 r/µm·min−1 ∆θ/arcsec af⊥/Å ∆a⊥/10−3 Å af0/Å ε///(10−4) σ///GPa 应力属性

0.45 311 12.3635 +19.506 12.3722 +8.30 +0.235 较大张应力

0.65 170 12.3723 +10.671 12.3771 +4.54 +0.128 张应力

0.75 −89 12.3886 −5.595 12.3861 −2.38 −0.067 压应力

0.85 −277 12.4004 −17.431 12.3927 −7.41 −0.209 较大压应力

3.2 磁晶各向异性分析

在磁性材料中, 膜内总体自发磁化矢量M直

接决定着易磁化轴的取向, 将M 与膜面法向间夹

角定义为 θ, 如图 3所示. 总的磁晶各向异性可由
磁晶各向异性等效场HK表示, (111)晶面上的单
晶 (BixTm3−x)(GayFe5−y)O12膜面外HK越大, 表
明 θ越小. LPE单晶石榴石膜的磁晶各向异性主要
受到立方磁晶各向异性、感生单轴各向异性、形状

磁各向异性和应力磁各向异性的影响 [28]. 因本文

样品膜厚度较大 (约10 µm), 形状各向异性被忽略.
HK可表示为

[29−33]

HK = AKg
u +BKλ

u + CK1(x, y), (2a)

HA = BKλ
u =

−3σ//λ111(x, y)

M
, (2b)

K1(x, y) = K1(0, 0)(1 + 0.08x− 0.76y), (2c)

λ111(x, y) = λ111(0, 0)(1 + 0.23x− 0.67y), (2d)

其中Kg
u为生长诱导的单轴各向异性常数; Kλ

u 为

应力诱导的单轴各向异性常数; K1(x, y)为一阶
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立方磁晶各向异性常数; A,B,C分别为Kg
u, Kλ

u ,
K1(x, y)的转换系数; HA为应力诱导的有效各向

异性场; λ111(x, y)为 [111]晶向的磁致伸缩系数; M
为自发磁化强度. 此外, K1(0, 0) < 0, 使得立方晶
体的易磁化轴为面外 [6]; Kg

u > 0, 生长诱导的单
轴各向异性垂直于膜面 [34]; λ111(0, 0) < 0, 张应力
σ// > 0 (压应力σ// < 0)诱导的单轴各向异性垂直
于 (平行于)膜面 [35−38].

[111]

�[112]
-

-

�[110]

θ
M

�

��

图 3 膜内总自发磁化矢量M 取向示意图

Fig. 3. Schematic diagram of total spontaneous mag-
netization M orientation in the film.

图 4为不同生长速率 r和失配应力σ//样品膜

的面内和面外M -H 曲线, 其中HK通过磁化曲线

交点法得到, Mr/Ms为面外M -H曲线的剩磁比,
HK和Mr/Ms均列于表 3中. 由图 4 (a)—(d) 可知,
所有样品膜的易磁化轴为面外, 总的磁晶各向异性
为垂直各向异性. Mr/Ms和HK随着σ//数值的减

小而降低, 说明随着膜生长速率增大, 垂直各向异
性逐渐降低, M与膜面法向间夹角 θ逐渐增大.

由 (2a)—(2d)式可知, 随着生长速率增大 (x
增大, y减少), CK1(x, y) 和AKg

u增大 [39], 有利于
使 θ减小, HK增大, 薄膜的易磁化轴应转向面外,
同时更利于形成磁泡畴; 但这与我们的实验数据
(见图 4 )相悖. 因此得出结论: 以LPE方法生长
的单晶石榴石膜,其生长速率增加导致的应力各
向异性场HA在其中发挥了更大的作用,很大程度
上决定了HK的改变. HA属于HK 的一部分, 虽然
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图 4 不同生长速率 r和失配应力 σ//膜的面外 (黑线)和面内 (红线)方向的M -H曲线 (a) r = 0.45 µm/min,
σ// = +0.235 GPa; (b) r = 0.65 µm/min, σ// = +0.128 GPa; (c) r = 0.75 µm/min, σ// = −0.067 GPa; (d) r =

0.85 µm/min, σ// = −0.209 GPa
Fig. 4. Hysteresis curves of films with different growth rates r and different mismatch stress σ// along out-of-
plane (black) and in-plane (red) directions: (a) r = 0.45 µm/min, σ// = +0.235 GPa; (b) r = 0.65 µm/min,
σ// = +0.128 GPa; (c) r = 0.75 µm/min, σ// = −0.067 GPa; (d) r = 0.85 µm/min, σ// = −0.209 GPa.
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表 3 应力诱导的有效各向异性场 (HA)、磁晶各向异性等效场 (HK)和剩磁比 (Mr/Ms)
Table 3. Stress-induced effective anisotropy field (HA), total magnetocrystalline anisotropy equivalent field
(HK) and remanence ratio (Mr/Ms).

生长速率 r/µm·min−1 ε///(10−4) σ///GPa 应力情况 HA/Oe HK/Oe Mr/Ms

0.45 +8.30 +0.235 较大张应力 542 2400 0.347

0.65 +4.54 +0.128 张应力 118 1955 0.264

0.75 −2.38 −0.067 压应力 −62 1130 0.196

0.85 −7.41 −0.209 较大压应力 −193 1095 0.188

注: 1 Oe = 79.577 A/m.

|λ111(x, y)|增大, 但HA同时又受到σ// 的影响, 因
此, 当σ// > 0 (σ// < 0) 时, HA > 0 (HA < 0),
有利于使 θ减小 (增大), 对应HK增大 (减小). 利用
Kubota等 [17,40] 建立的计算模型, 通过 (2b) 式算
得HA值,列于表 3中. 结合表 3可知, HK与HA 的

变化趋势一致, σ//对HK 的变化起到了决定性作

用, 即σ// 直接决定了 θ的变化趋势.
图 4 (a)中,膜在较大张应力 (σ// = +0.235

GPa)下, Mr/Ms和HK均为最大值, 表明膜垂直
各向异性最大, θ最小; 图 4 (d)中, 膜在较大张应力
(σ// = −0.209 GPa)下, Mr/Ms和HK均为最小值,
表明膜垂直各向异性最小, θ最大. 虽然较大压应
力引起了Kλ

u 变化,使得 θ变大,一定范围内调整了
垂直各向异性的方向, 但因变化量很小, 始终无法
克服Kg

u诱导的垂直各向异性, 于是, 面外始终为易
磁化轴 [34].

3.3 磁畴结构分析

图 5是相同膜厚、不同生长速率 r 和失配应力

σ//样品膜的磁畴结构图. 由图 5可知, 随着σ//值

减小, 晶格失配应力由较大张应力变为较大压应
力, 磁畴的形状发生显著变化, 由磁泡畴 (图 5 (a))
先转变成螺旋状迷宫畴 (图 5 (b)), 然后转变为过渡
态的部分弯曲条状畴 (图 5 (c)), 最终转变为整齐排
列的条状畴 (图 5 (d)). 图 5 (a)中大量磁泡畴的出
现, 说明在较大的张应力 (σ// = +0.235 GPa)作用
下, 膜内满足了垂直各向异性极大值的条件, θ达
到了最小值 [41], 这与前文磁性能变化相对应. 此
外, 图 5 (a)中的几条条状畴是因膜面裂纹产生. 同
理, 图 5 (b)—(d) 分别反映的是在较小张应力下磁
畴为螺旋状迷宫畴, 晶格失配最小的压应力下磁畴
为过渡态的部分弯曲条状畴, 在较大压应力下磁畴

为整齐排列的条状畴. 图 5 (a)—(d)中磁畴图案的
亮色和暗色区域几乎相同, 其对比度模式与垂直磁
化膜预期的一致, 可知这 4种磁畴形状都是以面外
为易磁化轴; 磁畴形状和宽度分布均匀, 说明晶格
失配应力在膜内均匀分布. 结合前文可知, σ//对

Kλ
u 的改变影响了垂直各向异性, 最终影响了磁畴
的形状, 同时, 磁畴形状变化也反映了垂直各向异
性的变化. 磁畴结构对垂直各向异性的变化十分灵
敏, 说明调整膜内应力是控制磁畴结构的有效手段
之一.

120 mm

(a) (b)

(c) (d)

120 mm

120 mm 120 mm

图 5 不同生长速率 r和失配应力 σ// 膜的磁畴结构 (a) r =

0.45 µm/min, σ// = +0.235 GPa; (b) r = 0.65 µm/min,
σ// = +0.128 GPa; (c) r = 0.75 µm/min, σ// = −0.067
GPa; (d) r = 0.85 µm/min, σ// = −0.209 GPa
Fig. 5. Magnetic domain of films with different growth
rates r and different mismatch stress σ//: (a) r =

0.45 µm/min, σ// = +0.235 GPa; (b) r = 0.65 µm/min,
σ// = +0.128 GPa; (c) r = 0.75 µm/min, σ// =

−0.067 GPa; (d) r = 0.85 µm/min, σ// = −0.209 GPa.

117801-5

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 11 (2018) 117801

图 6是样品膜磁畴宽度与失配应力σ//的关系

曲线, 可知随着σ//值的减小 (晶格失配应力由较
大张应力变化为较大压应力), 畴宽先减小后增大.
较大张应力时 (σ// = +0.235 GPa), 磁泡尺寸最大
约为 12.5 µm, 超过了膜厚尺寸. 膜内应力最小时
(σ// = −0.067 GPa), 畴宽达到最小值. 可见膜内
应力越大, 畴宽越大, 这可能是因为晶格失配应力
改变了总体单轴各向异性引起的 [40].

+0.235 +0.128 -0.067 -0.209

8.5

9.0

9.5

10.0

10.5

11.0

11.5

12.0

12.5

13.0

σ⊳⊳/GPa

/
µ
m

图 6 样品膜的磁畴宽度与失配应力 σ//的关系

Fig. 6. Relationship between magnetic domain width
and mismatch stress σ// in the films.

4 结 论

研究了晶格失配应力对外延单晶 (BiTm)3
(GaFe)5O12膜磁各向异性及磁畴结构的影响. 实
验发现, Bi3+含量随着生长速率增加而增大, 使得
晶格常数增大, 从而改变膜与衬底之间的晶格失配
应力; 晶格失配应力较之立方磁晶各向异性和生长
各向异性会在更大程度上影响膜的单轴各向异性,
是改变畴结构的根本原因; 晶格失配张应力是增强
垂直各向异性的有效手段, 当生长诱导的垂直各向
异性不足时, 磁泡畴只有在较大张应力下才能产
生; 此外, 虽然晶格失配压应力可以降低垂直各向
异性, 但始终无法克服生长诱导的单轴各向异性,
最终形成整齐排列的条状畴; 因磁畴内磁矩也受到
失配应力影响, 失配应力越大磁畴越宽. 总之, 晶
格失配在异质外延中非常普遍, 掌握失配应力对薄
膜单轴各向异性和磁畴结构的控制手段, 对改变材
料结构和性能有重大意义.
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Abstract
Yttrium iron garnet (YIG) film is a kind of magnetic film and has been investigated extensively because of its

excellent magnetic properties and various applications in different fields. Generally, the easy-axis of the film is in-plane
and can be changed from in-plane to out-of-plane by introducing some Bi3+ ions into the dodecahedral sites as it has big
uniaxial anisotropy, which will be very important in magnetic bubble memories, magneto-optical devices and the new
development of spin-wave logic devices. In comparison with many other preparation techniques, the liquid phase epitaxy
(LPE) has been consider as a potential method of realizing perpendicular magnetization film due to its big growth-
induced anisotropy. However, the LPE technique has more stringent requirements for lattice match between garnet film
and gadolinium gallium garnet (GGG) substrate, especially in the growth of thick film. The lattice match is the key
factor in LPE growth if the aim of experiment is to achieve a perfect quality and thick film. In most of experiments,
there always exists the lattice mismatch between the film and substrate. Owing to the film and substrate have different
chemical compositions, their lattice mismatch stress is unavoidable. The purpose of this paper is to investigate the effect
of the stress on the anisotropy and then the magnetic domain of (BiTm)3(GaFe)5O12 single crystal film.

In our experiment, the monocrystalline (BiTm)3(GaFe)5O12 films are prepared on (111)-oriented GGG substrates by
LPE technique and the effect of lattice mismatch stress on the uniaxial anisotropy and magnetic domain are investigated.
It is found that the lattice constant of the film is mainly determined by the content of Bi3+ in the film composition.
and the increase of Bi3+ content leads to the increase of the film lattice constant, which affects the lattice mismatch
stress between film and substrate. The lattice mismatch stress can adjust the perpendicular anisotropy of film which
is the main reason for the domain changes. As the mismatch stress changes from tensile stress to compressive stress
gradually, the magnetic bubble domain is transformed first into maze domain, and then into the partially striped domain,
finally into the completely striped domain. The mismatch tensile stress is an effective method to enhance perpendicular
anisotropy, when the growth-induced perpendicular anisotropy is not large enough. The bubble domain can only appear
on the film with large tensile stress. The domain size is closely related to the stress. The domain width becomes wider
as the mismatch stress becomes larger and it has the smallest domain size as the stress is minimum. These experimental
results are very useful in controlling the uniaxial anisotropy and magnetic domain based on the change of the lattice
mismatch stress in the growth process.

Keywords: lattice mismatch stress, magnetic domain, liquid phase epitaxy, uniaxial anisotropy
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