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U ovom seminaru proucavala su se dielektri¢na svojstva kristala 5—TeVO4. Ispitivalo se postoja-
nje feroelektri¢nosti u nekim od antiferomagnetskih faza uzorka. Tehnikom modificiranog Sawyer-
Tower mosta je mjerena polarizacija uzorka za temperature od 1.8 K do 5 K u magnetskim poljima
od 0 T i5 T. Rezultati mjerenja elektricne polarizacije pokazuju da se za temperature nize od tem-
perature magnetskog faznog prijelaza u vektorsko-kiralnu fazu uspostavlja feroelektri¢no uredenje,
odnosno analizom P — E krivulja vidljiva je pojava histerezne petlje. Takav rezultat ukazuje na

multiferoiénost antiferomagnetskog spiralnog stanja.

I. UVOD

Multiferoici su materijali koji pokazuju vise feroi¢nih
svojstva poput feromagnetizma, feroelektri¢nosti i fero-
elasti¢nosti. Opéenita klasifikacija za materijale koji po-
kazuju feroelektri¢na i magnetska svojstva, dijeli multife-
roike u dvije skupine [1]. Multiferoici tipa-I su materijali
u kojima nema jakog vezanja feroelektri¢nosti i magne-
tizma, odnosno uzroci pojavljivanja tih efekta su razliciti.
Kriticne temperature ovih materijala su cesto znacajno
iznad sobne temperature, a u pravilu se feroelektri¢nost
javlja na visim temperaturama od magnetizma. Multife-
roici tipa-I su brojniji i otkriveni su ranije od multiferoika
tipa-II, a uglavnom su vrijednosti polarizacije za multife-
roike ovog tipa vise nego za tip-II. Glavna znacajka tipa-
IT multiferoika proizlazi is toga da je feroelektri¢nost in-
ducirana magnetskim uredenjem sto dovodi do toga da se
magnetsko uredenje i feroelektri¢nost pojavljuju zajedno.
Jedan od mogué¢ih mehanizma nastanka feroelektriénosti
je posljedica spiralnih uredenja spinova koja mogu slo-
miti inverziju prostora pomacima odredenih iona i time
omoguciti stvaranje elektriénih dipola [2].

25 T T
(b) * B|| bmag. B-scan
* HF A B| bND B-scan

20F o » B| bND T-scan -
15 - > b

o SDW >
10 - * " B
51 vVC —— i

rk -
S
0 J stripe " ‘ \

2 3 4 5

Slika 1: Magnetski fazni dijagram S—TeVO,4 za smjer
magnetskog polja H||b odreden neutronskom
difrakcijom. Preuzeto iz [4].

Uzorak na kojem se ispituju multiferoi¢na svojstva je
izolator —TeVOy. To je kristal monoklinske strukture s

parametrima kristalne reetke a = 4.379 A, b = 13.502 A,
c=5446 A te B = 91.72° [3]. Fazni dijagram magnet-
skih uredenja je prikazan na Slici 1 za magnetska polja
koja su paralelna osi b. U slucaju kada nema magnetskog
polja, kristal 3—TeVO, na Tx1 = 4.65 K ulazi iz para-
magnetske visokotemperaturne faze u antiferomagnetsku
fazu vala gustoée spina (SDW). Druga antiferomagnetska
faza je faza spinskih pruga (Stripe) za koju je tempera-
tura prijelaza Tno = 3.28 K. Posljednja antiferomagnet-
ska faza je spiralna, tzv. vektorsko-kiralna (VC) i javlja
se ispod temperature T3 = 2.28 K. Temperature faznih
prijelaza ovise o magnetskom polje pa tako faza spinskih
pruga nestaje za magnetska polja veca od 3 T i tada sus-
tav iz faze vala gustoe spina snizavanjem temperature
ulazi u vektorsko-kiralnu fazu. Primjerice, za magnetsko
polje jakosti 5 T postoje samo dvije temperature prije-
laza Ty, =4.44 K1 Th, =3.37T K [4].

Nuzan uvjet feroelektricnosti je pojava histereze u po-
larizacijskoj P — F krivulji, odnosno pojava spontane po-
larizacije elektriénih dipola ¢iji se smjer moze mijenjati
primjenom elektricnog polja. Cilj ovog istrazivanja je is-
pitati pojavljuje li se feroelektriéno uredenje u nekoj od
antiferomagnetskih faza kristala f—TeVOy.

II. EKSPERIMENTALNA METODA

Tehnika kojom se odreduje polarizacija uzorka naziva
se modificirani Sawyer-Tower most.
Za dobivanje polarizacije potrebna je informacija o na-
boju uzorka. Vremenska ovisnost naboja se moze dobiti
integracijom ukupne struje I,; po vremenu:

Q) = [ Luv. 1)

Iz naboja se moze izra¢unati ukupni elektri¢ni pomak
uzorka koji slijedi kao omjer

Q1)

D(t) = a1 (2)



gdje je A povrsina uzorka. Iz elektriénog pomaka sli-
jedi vremenska ovisnost polarizacije P(t). Poznavanjem
ovisnosti elektricnog polja E(t) moze se dobiti ovisnost
polarizacije o elektricnom polju P(E).
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Slika 2: Shema modificiranog Sawyer-Tower mosta za
mjerenje polarizacije. Princip rada: na uzorak se
primijeni vremenski ovisan napon, a mjeri se vremenski
ovisna struja ¢ijom integracijom se dobije ovisnost
polarizacije uzorka o naponu.

Shema modificiranog Sawyer-Tower mosta se nalazi na
Slici 2. Generator funkcija daje naponski signal koji se
prvo pojacava, a zatim se Salje na uzorak gdje stvara elek-
tricno polje. Strujni signal koji daje uzorak se pojacava
i pretvara u naponski signal koji se mjeri u osciloskopu.
Primijenjeni signal je sinusoidalan, frekvencije f = 77
Hz. Frekvencija je odabrana tako da se umanji utje-
caj Sumova iz gradske elektri¢ne mreze na frekvenciji 50
Hz i frekvencijama visih harmonika. Snaga signala se
pojacava pomocu audiopojacala koje moze dati struju
bez izoblicenja napona u slucaju da uzorak bude vod-
ljiv. Naponsko pojacalo u kojem je niz transformatora
dodatno poveéa amplitudu napona. Primjena pojacanog
napona na uzorku stvara struju koja se mjeri strujnim
pretpojacalom. Pretpojacalo na izlazu daje naponski
signal proporcionalan struji kroz uzorak, a taj se sig-
nal ocitava na osciloskopu. Pojacanje strujnog pret-
pojacala iznosi 1 pA/V, a ono je zasti¢eno diodama koje
ogranic¢avaju maksimalnu struju. Da bi se dobilo elek-
triéno polje na uzorku treba pouzdano ocitati primije-
njeni napon na uzorku. U tu svrhu sluzi razdjelnik na-
pona koji smanjeni napon izvora Salje na drugi kanal os-
ciloskopa. Osciloskop je spojen na ra¢unalo koje zapisuje
podatke iz oba kanala osciloskopa za odredenu tempera-
turu.

Tijekom eksperimenta je potrebna kontrola tempera-
ture, stoga se uzorak nalazi u metalnom kriostatu s
tekuéim dusikom i tekuéim helijem. Temperature koje
se mogu posti¢i kreéu se izmedu 1.85 K i 300 K. Uzorak
se hladi teku¢im helijem, a prijelaz topline izmedu okoline
i helijeve kupke minimizira se stijenkama u kojima je va-
kuum i prostorom u kojem je tekuéi dusik. Kako je tem-
peratura vreliSta tekuceg helija na temperaturi oko 4.2
K, a eksperiment zahtjeva nize temperature, primjenjuje
se tehnika pumpanja para iznad helijeve kupke. Pomocu
pumpe se snizava tlak para helija i tako se omogucéuje

atomima iz tekuce faze helija s najviSom energijom da
ispare. Kao rezultat, srednja energija ostatka tekuceg
helija se smanji, ¢ime se temperatura snizi.

Slika 3: Prikaz geometrije uzorka f—TeVO,. Vidljivi su
kontakti i vodljiva srebrna pasta.

Uzorak se montira na kraj oziCenog nosaca koji se

umece u prostor za uzorak kriostata. Orijentacija kristal-
nih osi poznata je i prethodno odredena difrakcijom X-
zraka. Nosa¢ sadrzi temperaturni senzor Cernoz i elek-
tricni grija¢ u obliku kapice koja se postavlja oko uzorka
i temperaturnog senzora. Grija¢ daje moguénost zagrija-
vanja uzorka i kontrolu brzine grijanja i hladenja. Grijac¢
je izraden od bifilarno zamotane zice ¢ime se izbjegava
stvaranje magnetskog polja uslijed struje grijanja. U
kriostatu se nalazi supravodljivi magnet koji se takoder
hladi tekuéim helijem, a omoguéava primjenu longitudi-
nalnog magnetskog polja do 5T.
Dimenzije uzorka su ¢ = 0.33 mm, b = 0.75 mm ic = 2.5
mm, a na njega se postavljaju elektri¢ni kontakti pomocu
srebrne paste DuPont 4929N. Uzorak se zatim zlatnim
zicama promjera 20 pum spaja na elektricne kontakte na
nosacu uzorka. Uzorak se moze vidjeti na Slici 3. Zeljena
orijentacija se postize fiksiranjem uzorka pomocu ljepila
GE Varnish. Uzorak je za vrijeme eksperimenta zbog
dobre termalizacije u atmosferi helija. U ovom eksperi-
mentu uzorak je orijentiran tako da je E|a, H||b. Mje-
renja se izvode u dva dijela. Bez magnetskog polja i za
magnetsko polje od 5 T.

III. ANALIZA PODATAKA

Podatci iz prvog kanala osciloskopa daju vremensku
ovisnost elektricnog pomaka koristenjem izraza (1) i (2)
za odredenu temperaturu. Iz drugog kanala osciloskopa
dobije se informacija o elektricnom polju uzorka u ovis-
nosti o vremenu E(t). Ovi podaci daju kona¢nu ovisnost
ukupnog elektri¢nog pomaka o elektricnom polju, D(E),
§to opisuje odgovor uzorka na primijenjeno polje. Kako
u ukupni elektriéni pomak ulazi vise razli¢itih doprinosa



[5], ta veli¢ina nije dobar pokazatelj feroelektri¢nosti.

Jedan od doprinosa koji ulazi u elektri¢ni pomak je
omski doprinos koji uzrokuje struju propustanja, a pos-
ljedica je kona¢nog otpora uzorka. Taj doprinos se moze
ukloniti tako da se prije integracije od ukupne struje
oduzme struja propustanja Ijeqx:

I(t) = uk(t) - Ileak(t)- (3)

Struja propustanja je proporcionalna naponu na prvom
kanalu osciloskopa, Ijeqr(t) = U(t)/Ricak, gdje je tipicna
vrijednost otpora Rjeqr = 110 GS2. Integracijom struje
I(t) i koristenjem izraza (2) dobije se novi elektri¢ni po-
mak D’(t) koji ne sadrzi doprinos struje propustanja.

Da bi se dobio nelinearni efekt feroelektri¢nosti, iz
D'(E) se oduzima dielektri¢ni linearni doprinos:

PFE(E) = DI(E) - €0€indE7 (4)

gdje je Prgp(E) trazena feroelektriéna polarizacija, €y
je permitivnost vakuuma, a €;,4 je relativna dielektri¢na
permitivnost uzorka, a tipi¢ni iznos je 5.
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Slika 4: Usporedba ovisnosti elektri¢cnog pomaka o elek-
tricnom polju, E|la, H = 0, u paramagnetskoj fazi
(gore) i vektorsko-kiralnoj fazi (dolje). Doprinos struje
propustanja nije oduzet. Bez podrobnije analize obje faze
pokazuju prividno vrlo slican elektricni pomak.

Ovakva analiza podataka je napravljena za niz tempe-
ratura od 1.8 K do 5 K pri magnetskim poljima od 0 T
15 T. Iz dobivenih krivulja je dobivena saturacijska (mak-
simalna) vrijednost polarizacije.

Sljedece slike prikazuju usporedbu analize za tempera-
ture od 2 K i 5 K, kada nema magnetskog polja. Slika

4 prikazuje elektricne pomake u ovisnosti o elektricnom
polju. Temperatura uzorka od 5 K odgovara paramagnet-
skoj fazi, a temperatura od 2 K vektorsko-kiralnoj fazi.
Elektricni pomaci za obje temperature izgledaju sli¢no i
nije moguée vidjeti postoji li feroelektri¢ni odaziv uzorka.

Na Slici 5 je prikazana ovisnost elektricnog pomaka D’
o elektricnom polju nakon $to je oduzet doprinos struje
propustanja. Uocljive su razlike izmedu dvije faze. Elek-
tricni pomak u paramagnetskoj fazi pokazuje linearnu
ovisnost o elektricnom polju §to ukazuje da nema dalj-
njih znacajnih nelinearnih doprinosa u elektriénom po-
maku. S druge strane u vektorsko-kiralnoj fazni uocava
se odstupanje od linearnosti u vidu otvaranja histereze.
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Slika 5: Usporedba ovisnosti elektricnog pomaka o
elektri¢cnom polju nakon §to je oduzet doprinos struje
propustanja, Ella, H = 0, u paramagnetskoj fazi (gore)
i vektorsko-kiralnoj fazi (dolje). Paramagnetska faza
ima linearni odziv na primijenjeno elektri¢no polje. S
druge strane, vektorsko-kiralna faza pokazuje jasno
otvaranje histereze u elektri¢noj polarizaciji.

Oduzimanjem linearnog doprinosa ostaje feroelek-
tricna polarizacija, a njena ovisnost o elektricnom po-
lju je prikazana na Slici 6. Vektorsko-kiralna faza po-
kazuje jasnu histereznu petlju sto potvrduje postojanje
feroelektri¢nosti pri temperaturi od 2 K. Znacajke dija-
grama koje na to upucuju su postojanje polarizacije kada
je elektricno polje jednako nuli, ovisnost polarizacije o
prethodnim stanjima te postojanje saturacije polariza-
cije. Na 5 K nema feroelektricne histereze, tj. dobivena
feroelektri¢na polarizacija je nula unutar sistematske po-
greske eksperimentalnog postava.
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Slika 6: Usporedba ovisnosti feroelektri¢ne polarizacije o elektricnom polju nakon $to su oduzet doprinos struje

propustanja i linearni dielektriéni doprinos, Fl|ja, H = 0, u paramagnetskoj fazi (lijevo) i vektorsko-kiralnoj fazi

(desno). U vektorsko-kiralnoj fazi vidi se histerezna petlja, a u paramagnetska faza prikazuje mali efekt koji je
unutar sistematske pogreske eksperimentalnog postava.

IV. REZULTATI

Ocitane vrijednosti saturacijske polarizacije za svaku
od temperatura mjerenja pri H = 0 T se mogu vidjeti
na Slici 7. Na slici su ucrtane temperature prijelaza
Tn1, Tno 1 Tns iz faznog dijagrama S—TeVOy. Jasno
je vidljivo da se konacna feroelektri¢na polarizacija po-
javljuje samo ispod T3 temperature, odnosno feroelek-
triéni fazni prijelaz podudara se s magnetskim faznim
prijelazom u vektorsko-kiralnu fazu.
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Slika 7: Ovisnost saturacijske polarizacije o temperaturi
bez prisustva magnetskog polja, Fl||a. Vidljivo je
podudaranje feroelektri¢ne faze i vektorsko-kiralne faze.

Rezultati dobiveni iz mjerenja pri magnetskom polju
od 5 T su prikazani na Slici 8. Primjenom magnetskog
polja temperatura feroelektricnog prijelaza pomice se na
viSu temperaturu, u skladu s magnetskim faznim prijela-
zom iz SDW faze u vektorsko-kiralnu fazu (T3). Ovaj
rezultat prosiruje zakljucak o pojavi feroelektricne pola-
rizacije, odnosno da je feroelektricnost uzrokovana spi-
ralnim magnetskim uredenjem, tj. vektorsko-kiralnom
fazom.

Najvise dostupno elektri¢no polje u postavu eksperi-
menta na ovom uzorku bilo je ograni¢eno na ~10 kV/cm
uslijed opazenih elektricnih proboja u prostoru uzorka
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Slika 8: Ovisnost saturacijske polarizacije o temperaturi
za magnetsko polje od 5 T, E||a, H||b. Vidljivo je
podudaranje feroelektri¢ne faze i vektorsko-kiralne faze.

na visim poljima. Iako oblik P-E krivulja govori o bli-
zini potpune feroelektri¢ne saturacije, postoji moguénost
da zbog relativno niskog elektricnog polja saturacija
mozda nije ostvarena. Oznake pogreske na Slikama 6
i 7 odredene su s tim na umu.

V. ZAKLJUCAK

Cilj eksperimenta je bio utvrditi dielektri¢na svojstva
kristala —TeVO,4 na niskim temperaturama koje obu-
hvacaju razlicita magnetska uredenja. Tehnikom modi-
ficiranog Sawyer-Tower mosta je izmjerena polarizacija
kristala pri vrijednostima magnetskog polja H = 0 T i
H = 5 T. Ustanovljeno je postojanje feroelektri¢nosti i
njeno poklapanje s vektorsko-kiralnom fazom.

ZAHVALE

Zahvaljujem mentoru dr. sc. Tomislavu Iveku i Mar-
tini Dragicevi¢ na ulozenom trudu i vremenu pri izradi



ovog seminara. Eksperimentalna mjerenja izvrSena su
u Laboratoriju za magnetotransport i dielektri¢nu spek-
troskopiju Instituta za fiziku u sklopu projekta HRZZ
1P-2018-01-2730 ColDynaMo.

LITERATURA

[1] D. Khomskii , Physics 2, 20 (2009)

[2] K. F. Wang, J. M. Liu, and Z. F. Ren, Adv. Phys 58,
321-448 (2009)

[3] Yu. Savina, O. Bludov, V. Pashchenko, S. L. Gnat-
chenko, P. Lemmens, and H. Berger, Phys. Rev. B 58,
104447 (2011)

[4] M. Pregelj, A. Zorko, M. Klanjsek, O. Zaharko, J. S
White, O. Prokhenko, M. Bartkowiak, N. Nojiri, H. Ber-
ger, and D. Arcon, Phys. Rev. B 100, 094433 (2019)

[5] H. Yan, F. Inam, G. Viola, H. Ning, H. Zhang, Q.
Jiang, T. Zeng, Z. Gao, and M. J. Reece, Journal of
Advanced Dielectrics 1, 107-118 (2011)



