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Построена теория эффекта Холла, который возникает при протекании тока в туннельном магнит-

ном контакте за счет спин-орбитального взаимодействия в диэлектрическом барьере в приближении

дельтообразного потенциала последнего. Учитывается как нормальный холловский ток, текущий в ме-

таллических берегах в результате несимметричного рассеяния на туннельном барьере, так и аномальный,

существующий только в туннельном барьере из-за наличия в нем спин-орбитального взаимодействия.

Рассмотрено взаимодействие Рашба, которое может иметь внутреннюю природу (нецентросимметрич-

ность барьера) и быть индуцировано сторонним электрическим полем, возникающим в результате

приложения к барьеру разности потенциалов. Такое поле может достигать величины порядка 109 В/м,

что близко к внутренним атомарным полям. Холловский ток имеет как линейную, так и квадратичную

по приложенному к туннельному контакту напряжению составляющую. Наличие соответствующего ему

нелинейного холловского напряжения продемонстрировано экспериментально в туннельном контакте

CoFeB/MgO/Pt, в котором поперечное (холловское) напряжение измерялось в слое Pt.

Статья представлена в рамках публикации материалов VIII Евроазиатского симпозиума

«Тенденции в магнетизме» (EASTMAG-2022), Казань, август 2022 г.

DOI: 10.31857/S0044451023010017
EDN: NMMWGO

1. ВВЕДЕНИЕ

Туннельный эффект Холла — это эффект Хол-
ла, возникающий в туннельном магнитном контакте
(ТМК) в результате наличия спин-орбитального
взаимодействия в его диэлектрической про-
слойке. Под ТМК здесь понимается структура
ферромагнитный металл/диэлектрический ба-
рьер/ферромагнитный металл либо ферромагнит-
ный металл/диэлектрический барьер/немагнитный
металл. В обеих структурах может быть, вооб-
ще говоря, несколько механизмов возникновения
эффекта Холла: в ферромагнетике имеется ано-
мальный эффект Холла [1], в немагнитном металле
при протекании по нему спин-поляризованного

* E-mail: eugenk@ipmras.ru

тока холловское напряжение возникает за счет
обратного спинового эффекта Холла [2]. Особен-
ность туннельного эффекта Холла заключается в
том, что сама диэлектрическая прослойка может
давать холловское напряжение при рассеянии
на ней спин-поляризованных носителей заряда.
Причина его возникновения может быть как в
нецентросимметричности материала либо окруже-
ния прослойки, так и в наличии в ней довольно
большого (обычно порядка 109 В/м) электри-
ческого поля, индуцированного приложенной к
системе разностью потенциалов (1–1.5 В). Ранее
туннельный эффект Холла рассчитывался для
нецентросимметричного барьера в системе фер-
ромагнетик/туннельная прослойка/немагнитный
металл с учетом только нецентросимметрично-
сти прослойки (спин-орбитальное взаимодействие
Рашба и Дрессельхауз [3, 4], а также рассеяние
на примесях в барьере [5, 6]). При этом нахо-
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дился “нормальный” холловский ток в металле,
линейный по приложенной к системе разности
потенциалов, связанный с асимметрией рассеяния
на спин-орбитальном потенциале барьера. Также
вычислялся только “аномальный” холловский ток
в системе ферромагнетик/туннельная прослой-
ка/ферромагнетик; при этом учитывалось инду-
цированное приложенным полем спин-орбитальное
взаимодействие [7]. Эффект индуцированного
полем спин-орбитального взаимодействия вне
туннельного барьера не рассматривался. Также
не уточнялся вопрос зависимости эффекта от
приложенной к системе разности потенциалов.
Ясно, однако, что если само спин-орбитальное
взаимодействие пропорционально приложенной
разности потенциалов, то эффект Холла будет
квадратичен по ней, т.е. будет иметь место холлов-
ское “выпрямление”. Также могут существовать и
другие механизмы, приводящие к аналогичному
эффекту, например, связанные с нелинейностью
вольт-амперной характеристики ТМК или вероят-
ности туннелирования электронов через барьер под
действием приложенного поля в случае, если ТМК
является нецентросимметричным.

В данной работе рассмотрен эффект Холла, воз-
никающий при приложении напряжения к ТМК.
Считается, что в непроводящей прослойке, разделя-
ющей ферромагнитные берега ТМК, имеется спин-
орбитальное взаимодействие. Это может быть взаи-
модействие Рашба (обусловленное нецентросиммет-
ричностью системы, возникающей из-за наличия
границы раздела сред, или в объеме прослойки) или
взаимодействие типа Рашба, порождаемое электри-
ческим полем, которое присутствует в барьере из-за
того, что между ферромагнитными берегами при-
ложено напряжение. Мы учли оба типа взаимодей-
ствия и, кроме того, показали наличие квадратич-
ного по приложенному напряжению вклада в эф-
фект Холла, обусловленного разными типами вза-
имодействия. Взаимодействие Дрессельхауз харак-
терно для полупроводниковых барьеров, оно бы-
ло рассмотрено в [3] и не приводит к качествен-
ным отличиям от взаимодействия Рашба; поэтому
мы его не рассматриваем. Из симметрийных сооб-
ражений холловский ток jH в системе ферромаг-
нетик/туннельная прослойка/немагнитный металл
может быть записан в виде

jH = g1 [E×M] + g2 [nLR ×M]E2 + g3 [αR ×M]E2,

(1)
где gi — константы, nLR — нормаль к границе, на-
правленная от левого слоя к правому, E||nLR —

электрическое поле, индуцированное приложенной
к системе разностью потенциалов, M — намагни-
ченность ферромагнетика, αR||nLR — вектор Раш-
ба (“вмороженного” поля). (Для системы ферро-
магнетик/диэлектрик/ферромагнетик M в первом
и втором слагаемых (1) должно быть заменено
на 〈M〉 = (ML +MR) /2 (среднюю намагничен-
ность), а в третьем слагаемом — на (ML −MR), что
даст тороидный момент T = [nLR × (ML −MR)].)
Мы показали теоретически и обнаружили экспе-
риментально как первое, линейное по приложенно-
му к ТМК напряжению U , слагаемое в (1), так и
второе/третье, квадратичное по напряжению. Про-
веденные эксперименты с туннельным контактом
CoFeB/MgO/Pt, в котором эффект Холла измерял-
ся в тонком (1 нм) платиновом электроде, подтвер-
ждают наличие квадратичного по приложенной к
барьеру разности потенциалов холловского напря-
жения, но не позволяют отличить второе и третье
слагаемые в (1) и установить механизм нелинейного
эффекта Холла.

2. ТЕОРЕТИЧЕСКОЕ РАССМОТРЕНИЕ

В рамках использованной в работе модели элек-
троны проводимости ферромагнетика считаются
свободными (приближение эффективной массы).
Их обменное взаимодействие с электронами, ответ-
ственными за намагниченность среды, описывается
в рамках s–d-модели Вонсовского [8]. Гамильтониан
электронов имеет вид

Ĥ =
p̂2

2me
+ J (σ ·M (x)) + ĤSOI + eU (x) + V δ (x) ,

(2)
где p̂ = −i~∇ — оператор импульса электрона, e —
модуль его заряда, me — эффективная масса (для
оценок мы используем массу покоя электрона в ва-
кууме), ~ — постоянная Планка, J — обменная кон-
станта, σ — вектор матриц Паули, M (x) — нор-
мированный на единицу (в ферромагнетике) век-
тор намагниченности, U (x) = Ust (x) — простран-
ственное распределение электромагнитного потен-
циала (считается, что все падение напряжения U

происходит в туннельном барьере), δ (x) и st (x) —
дельта-функция Дирака и функция Хевисайда, со-
ответственно, V — высота туннельного барьера, ко-
торая определяет его сопротивление, ĤSOI — га-
мильтониан спин-орбитального взаимодействия,

ĤSOI = −
((

1

~
αR + λE

)
· [p̂× σ]

)
LIδ (x) . (3)

6
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Рис. 1. Геометрия рассматриваемой системы ферромагне-

тик/туннельный барьер/ферромагнетик

В (3) αR = αRex — вектор спин-орбитального взаи-
модействия Рашба, ex — орт декартовой системы ко-
ординат, направленный перпендикулярно поверхно-
сти слоев структуры, LI — толщина туннельной про-
слойки, E = exU/LI — электрическое поле, индуци-
рованное в барьере приложенной разностью потен-
циалов. В зависимости от геометрии рассматрива-
емой системы намагниченность M (x) может иметь
вид

M =

{
ez, x < 0,

±ez, x > 0,
(4)

для системы ферромагнетик/туннельный ба-
рьер/ферромагнетик в ферро- и антиферромагнит-
ном состоянии либо

M =

{
ez, x < 0,

0, x > 0,
(5)

для системы ферромагнетик/туннельный ба-
рьер/немагнитный металл. Рассматриваемая систе-
ма схематично изображена на рис. 1. Как видно из
выражений (2)–(5), мы считаем туннельный барьер
дельтообразным (соответственно, “аномальный”
ток, текущий в барьере, считается поверхност-
ным). При этом электрический ток, вызванный
приложенной к системе разностью потенциалов,
течет вдоль оси x, а холловский ток — вдоль оси y

(намагниченность M параллельна оси z).
Гамильтониан (2) использовался для нахожде-

ния основных одноэлектронных состояний для элек-

тронов, падающих на туннельный барьер справа или
слева. Перечислим основные приближения, которые
мы применяли для решения данной задачи.

• Туннельный барьер имеет низкую прозрач-
ность. Можно ввести характерный импульс
(здесь и далее мы для краткости называем им-
пульсом величину импульса, разделенную на
постоянную Планка и измеряющуюся в обрат-
ных сантиметрах), соответствующий барьеру:
v = 2meV /~

2 = LI/ζ
2 (ζ — характерный мас-

штаб убывания волновой функции электронов
внутри барьера), тогда это условие записыва-
ется в виде: kF /v ≪ 1 (kF =

√
2meεF /~2 —

импульс Ферми, εF — энергия Ферми). Это
условие означает, что функции распределения
электронов по энергиям могут браться незави-
симо для электронов, падающих слева и спра-
ва, равными функциям распределения Ферми
с соответствующим сдвигом по энергии.

• Спин-орбитальное взаимодействие считается
слабым, поэтому ищется линейный эффект по
ĤSOI и, соответственно, линейный по αR либо
λ. При этом перекрестные члены, связанные
с двумя типами спин-орбитального взаимодей-
ствия одновременно (пропорциональные αRλ),
также не учитываются.

• Мы интересуемся эффектами в младшем
порядке по обменному взаимодействию.
Поэтому ищем линейные эффекты по J (ма-
лый параметр J/εF ). Это также означает,
что, как только найдены холловские токи
для системы ферромагнетик/туннельный
барьер/ферромагнетик, находящейся в ферро-
магнитном и антиферромагнитном состоянии,
холловский ток для системы ферромагне-
тик/туннельный барьер/немагнитный металл
может быть найден как полусумма этих двух
токов. Поэтому в дальнейшем описании тео-
рии ограничимся первой из двух указанных
систем.

• Вычисляются вклады в холловский ток вплоть
до второго порядка по приложенной к ТМК
разности потенциалов U .

Принцип решения задачи о нахождении холлов-
ского тока в целом аналогичен описанному в [4], за
исключением того, что мы не ограничиваемся ли-
нейными по U слагаемыми. Ток определяется элек-
тронами, находящимися вблизи поверхности Ферми.
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Вначале находится волновая функция ψ таких элек-
тронов, падающих на туннельный барьер из обла-
сти x < 0 либо x > 0 (одноэлектронная задача) с
разными спинами. Для примера, волновая функция
электрона, падающего из x < 0 со спином “вверх”
(параллельным намагниченности ферромагнетика),
имеет вид

ψ+R (x < 0) =

(
(
eikx +Ae−ikx

)
(
1

0

)
+

+ Be−ik′x

(
0

1

))
eik||·r|| , (6)

ψ+R (x > 0) =

(
Ceik̃x

(
1

0

)
+Deik̃

′x

(
0

1

))
eik||·r|| , (7)

где k|| = kyey + kzez — квазиимпульс электрона
вдоль границы раздела слоев (сохраняется при
туннелировании), импульс k падающего элек-
трона вдоль оси x не равен импульсу электрона
k′ =

√
k2 + 2j (j = 2meJ/~

2), отраженного с
переворотом спина, из-за спинового расщепления
энергетических подзон электронов, и также не
равен импульсам k̃, k̃′ электрона, туннелировавшего
с переворотом и без переворота спина из-за наличия
потенциала U . (На самом деле, импульс электрона
равен ~k и т.п., но мы для краткости здесь и далее
называем импульсом просто величину k.) Для
случая ферромагнитного упорядочения двух слоев
(“плюс” в (4))

k̃ =
√
k2 − u, k̃′ =

√
k2 − u+ 2j, (8)

для антиферромагнитного —

k̃ =
√
k2 − u+ 2j, k̃′ =

√
k2 − u, (9)

где u = 2me

~2 eU . КоэффициентыA,B,C,D находятся
из граничных условий

ψ (x = 0−) = ψ (x = 0+) , (10)

ψ′
x (x = 0+) − ψ′

x (x = 0−) =

= (vσ0 + aΣ (kyσz − kzσy))ψ (x = 0) , (11)

где σ0 — единичная матрица в спиновом про-
странстве и введены безразмерные параметры спин-
орбитального взаимодействия

aΣ = aR + aE , aR =
2me

~2
LIαR, aE =

2me

~2
λU.

При этом оказывается, что процессы с переворо-
том спина в нашем приближении можно не учиты-
вать, так как соответствующая компонента волно-
вой функции (B и D в (6), (7)) пропорциональна

первой степени αR либо λ, a связанный с ней ток —
второй.

Ток в металлических берегах вычисляется по
формуле для “нормального” тока [9]:

jn = i
e~

2me

(
ψ+∇ψ − (∇ψ)+ ψ

)
. (12)

Внутри диэлектрика оператор тока отличается от
(12), поэтому необходимо учитывать аномальный
ток вида

ja =
e~

2me
aΣ
[
nLR × ψ+

σψ
]
δ (x) , (13)

имеющий поверхностный характер. Ток проводимо-
сти, вызванный разностью потенциалов между бере-
гами, определяется x-компонентой (12). Холловский
ток соответствует y-компоненте (12), (13). (Вообще
говоря, (13) дает также z-компоненту тока, связан-
ную с процессами переворота спина, которая, как
нетрудно видеть, принимает нулевое значение в ре-
зультате усреднения по продольной компоненте им-
пульса электрона k||.) Выражения (12), (13) усред-
няются по функции распределения Ферми при ну-
левой температуре:

f± (x < 0) = st

(
εF − ~

2

2me

(
k2 + k2||

)
± J

)
, (14)

f± (x > 0) = st

(
εF + eU − ~

2

2me

(
k2 + k2||

)
± J

)

(15)
в случае ферромагнитного упорядочения и

f± (x > 0) = st

(
εF + eU − ~

2

2me

(
k2 + k2||

)
∓ J

)

(16)
в случае антиферромагнитного упорядочения. Для
усреднения используются волновые функции вида
(6), (7) и аналогичные им, устроенные таким обра-
зом, что электрон, поляризованный по спину вдоль
оси z, падает на границу раздела сред из области
x > 0 либо x < 0; эти волновые функции явля-
ются ортогональными [10]. Опуская здесь тривиаль-
ные детали усреднения (которое проводится с уче-
том описанных выше приближений), отметим сле-
дующие важные особенности.

1. Ток (12), текущий перпендикулярно границе
раздела слоев (вдоль оси x), при x < 0 опре-
деляется для волновых функций (6), (7) выра-
жением jx ∼ k

(
(1− |A|2

)
(для одного электро-

на), а при x > 0 — jx ∼ k̃|C|2. Эти величины
при x < 0 и x > 0 совпадают, что является

8
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следствием закона сохранения массы (сколько
электронов упало на барьер, столько и рассе-
ялось), причем выполняется для каждого со-
стояния. После усреднения по всем состояниям
получаем величину

jx = 2π
e~kF
me

k3F

(
kF
v

)2
eU

εF
(17)

в линейном по U приближении и младшем по
прозрачности барьера (определяемой величи-
ной kF /v) порядке. Отсюда можно оценить
экспериментальное значение прозрачности ба-
рьера по сопротивлению и площади туннель-
ного магнитного контакта.

2. Ток (13) существует только внутри барье-
ра. Он соответствует механизму side jump,
известному в теории аномального эффекта
Холла [1]. Такой ток локализован на толщине
барьера LI и, вообще говоря, может быть не
равен нулю в отсутствие напряжения (в случае
ферромагнитного упорядочения структуры
ферромагнетик/диэлектрик/ферромагнетик).
Симметрийно этот вклад в ток при U = 0

можно записать в виде [αR × 〈M〉 ] δ (x). Он
компенсируется другим вкладом в поверхност-
ный ток, который ранее не рассматривался
(см. пункт 4).

3. Оператор (12) дает для волновых функций ви-
да (6), (7) вклад в холловский ток jy, не за-
висящий от пространственной координаты x

(одинаковые показатели экспонент, отличаю-
щиеся знаком), вида jy ∼ ky

(
1 + |A|2

)
для

x < 0 и jy ∼ ky |C|2 для x > 0. Во-первых, оче-
видно, что этот ток, постоянный в двух полу-
пространствах, может иметь скачок при x = 0.
Во-вторых, этот ток пропорционален компо-
ненте импульса вдоль поверхности ky. В слу-
чае, если коэффициенты отражения A и про-
хождения C являются четными по ky, усред-
нение по этой компоненте импульса приведет
к отсутствию холловского тока. Если в барье-
ре есть спин-орбитальное взаимодействие, за-
висимость A и C от ky становится общего вида,
и нечетная ее часть дает эффект Холла. В ра-
боте [3] его называют поверхностным, посколь-
ку он локализован на длине свободного про-
бега электронов вблизи границы (несколько
нанометров). Однако эта длина существенно
больше толщины барьера (обычно 1–1.5 нм) и
фермиевской длины 1/kF (в металле — едини-

цы ангстрем). Поэтому мы называем описан-
ный здесь холловский ток объемным. Данный
вклад аналогичен механизму skew scattering в
теории аномального эффекта Холла [1].

4. Наконец, важный вклад от оператора (12),
усредненного на волновых функциях (6), (7),
дают зависящие от x компоненты. Они есть
только с той стороны от барьера, откуда па-
дает электрон, т.е. в рассмотренном примере
для x < 0: jy ∼ ky

(
Ae−2ikx + c.c.

)
, где под c.c.

подразумевается комплексно-сопряженная ве-
личина. Эту величину необходимо усреднять
по полупространству x < 0 и по всем импуль-
сам k||, k > 0. При этом действительная часть
A дает нулевое значение, а мнимая часть дает
ненулевой вклад на первой четверти периода
от барьера. Поскольку характерная величина
k порядка kF , этот вклад локализован на мас-
штабе 1/kF вблизи туннельного барьера (для
металла — единицы ангстрем). Поэтому мы
cчитаем такой вклад в ток пропорциональным
δ (x). Найти его можно, проинтегрировав вы-
ражение для тока по x < 0. В результате имеем
jy ∼ (1/k) ImA при x < 0. Аналогичный вклад
есть и при x > 0, но его дают электроны, пада-
ющие из соответствующего полупространства.
Это второй вклад в механизм side jump, кото-
рый для туннельного эффекта Холла в лите-
ратуре не рассматривался. После усреднения
по всем состояниям электронов он дает в от-
сутствие напряжения поверхностный ток, ко-
торый в случае ферромагнитного упорядоче-
ния в точности компенсирует поверхностный
ток, указанный в пункте 2. Таким образом,
персистирующих токов в равновесии нет. Это
соответствует показанному ранее факту, что в
однородном объемном ферромагнетике с взаи-
модействием Рашба персистирующие токи от-
сутствуют [11]. Интересно, что для случая ан-
тиферомагнитного упорядочения при U = 0

вклад, упомянутый в пункте 2, отсутствует, а
данный вклад есть как при x < 0, так и при
x > 0, одинаковый по величине и противопо-
ложный по направлению. Он равен

jv =
2π

3

e~kF
me

k3F
J

εF

(
kF
v

)2

aΣ
δ (x)

kF
. (18)

И хотя суммарный ток в отсутствие приложен-
ного к системе напряжения равен нулю, такой
вихревой ток может создавать внутри тонко-
го диэлектрического барьера магнитное поле
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(по оценкам для реальных структур порядка
104 Гс).

Суммируя все вклады, перечисленные выше, по-
лучаем ток для случая ферромагнитного упорядо-
чения:

jFM
y = −2π

e~kF
me

k3F
J

εF

(
kF
v

)3
(
4

3

eU

εF
(aR + aE) (2st (x)− 1) +

(
eU

εF

)2

aR +
kF
v

δ (x)

kF

(
eU

εF

)2

aR

)
, (19)

где, напомним, aR = 2me

~2 LIαR, aE = 2me

~2 λU , поэтому слагаемое с aE имеет второй порядок по U . Первое
слагаемое в правой части (19) имеет разные знаки с разных сторон от барьера и поэтому при усреднении
по x принимает нулевое значение. В ферромагнитном состоянии остается только квадратичный по U вклад
от нецентросимметричности структуры. Для антиферромагнитного упорядочения имеем

jAFM
y = −2π

e~kF
me

k3F
J

εF

(
kF
v

)3
(
4

3

eU

εF
(aR + aE) +

(
eU

εF

)2

aR (2st (x)− 1) +
kF
v

δ (x)

kF

eU

εF
(aR + aE)

)
. (20)

Здесь, наоборот, принимает нулевое значение квадратичный по U вклад от нецентросимметричной струк-
туры и остается только слагаемое, пропорциональное aE . Как отмечалось выше, поскольку мы вычис-
лили линейный по намагниченности ток, холловский ток в структуре ферромагнетик/туннельный ба-
рьер/немагнитный металл может быть найден путем вычисления полусуммы от (19) и (20). В немагнитном
металле (x > 0) он равен

jNM
y = −πe~kF

me
k3F

J

εF

(
kF
v

)3
(
8

3

eU

εF
(aR + aE) +

(
eU

εF

)2

aR +
kF
v

δ (x)

kF

(
eU

εF
(aR + aE) +

(
eU

εF

)2

aR

))
.

(21)

Как видно из приведенных выше формул, в тун-
нельном эффекте Холла есть как линейный, так и
квадратичный по приложенной к системе разности
потенциалов U эффект. При этом последний мо-
жет появляться из-за асимметрии самой системы
(учтенной нами в виде наличия эффекта Рашба),
так и из-за спин-орбитального взаимодействия, воз-
никающего из-за электрического поля, связанного с
U , в барьере. Из (21) видно, что в системе ферро-
магнетик/туннельный барьер/немагнитный металл
различить эти два механизма не получается. Од-
нако, сравнивая измерения в системе ферромаг-
нетик/туннельный барьер/ферромагнетик с ферро-
магнитным и антиферромагнитным порядком, их
можно отделить друг от друга, как следует из (19) и
(20). Это связано с тем, что симметрия квадратич-
ных слагаемых с aR и aE здесь разная: если пред-
ставить себе, что aR — это “вмороженное” поле, то
квадратичное по U слагаемое с aR будет кубиче-
ским по суммарному полю, в то время, как слага-
емое с aE не содержит “вмороженного” поля и по-
этому квадратично по суммарному полю. С точ-
ки зрения симметрийной формулы (1) это объяс-
няется тем, что ее второе слагаемое содержит то-

роидный момент T = [nLR × (ML −MR)], а тре-
тье (пропорциональное αR) — среднюю намагничен-
ность 〈M〉 = (ML −MR) /2. Принципиальная раз-
ница между этими слагаемыми заключается в том,
что nLR меняет знак при переименовании слоев L и
R (в определении T не важно, какой слой мы назы-
ваем L, а какой R), а αR не меняет, позволяя разли-
чить слои L и R.

Сопоставляя слагаемые в (19)–(21), не содержа-
щие δ (x) (“объемные”) и содержащие этот множи-
тель (“поверхностные”), можно заметить следующее.
Множитель kF /v, входящий в последнее слагаемое,
мал (это следует из формулы (17), которую можно
интерпретировать таким образом, что все электро-
ны из U -окрестности εF участвуют в токе, а большое
сопротивление ТМК достигается за счет малости ве-
личины (kF /v)

2). Отношение δ (x)/kF ∼ (LIkF )
−1

также мало, поскольку LI ∼ 1 нм, a k−1
F порядка

нескольких ангстрем. Поэтому “поверхностные” сла-
гаемые в (21) (а также в (19), (20)) могут доминиро-
вать над “объемными” только при толщине провод-
ника, в котором измеряется эффект Холла, много
меньшей LI . Такой случай кажется не реализуемым
в эксперименте.
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Рис. 2. Схема исследованного в эксперименте ТМК

3. ЭКСПЕРИМЕНТ И ОБСУЖДЕНИЕ
РЕЗУЛЬТАТОВ

Экспериментально исследовалась структура
Ta(20)/CoFeB(10)/MgO(1.5)/Pt(1), изготовлен-
ная на подложке Si/SiO2(100)/Si3N4 методом
магнетронного распыления (толщины указаны в
нанометрах, порядок слоев — от подложки). Пла-
тина делалась максимально тонкой, для того чтобы
избавиться от эффектов шунтирования. Для изме-
рения эффекта Холла из верхних двух слоев такой
структуры были изготовлены Т-образные мик-
рочастицы площадью примерно 60мкм2 (рис. 2).
Нижний электрод CoFeB имел прямоугольную
форму 20 × 1000мкм2 и выращивался во внешнем
магнитном поле 200Э, направленном вдоль длинной
стороны, для наведения одноосной анизотропии в
плоскости. Для увеличения спиновой поляризации
туннелирующих электродов образец подвергался
отжигу в вакуумной камере при температуре 330 ◦C
в течение двух часов. Детали изготовления ТМК
могут быть найдены в работе [12].

Постоянное напряжение Vbias прикладывалось
между контактами 1 и 2, холловское напряжение
VHall измерялось в верхнем платиновом электроде
между контактами 3 и 4 в зависимости от прило-
женного вдоль направления z внешнего магнитно-
го поля. Для исключения асимметрии расположе-
ния контактов 3 и 4 по отношению к направлению
1–2 выделялась нечетная составляющая измеренно-
го напряжения VHall относительно знака внешнего
магнитного поля H . Типичные зависимости холлов-
ского напряжения от поля приведены на рис. 3. Из
сравнения рисунков 3а и 3б видно, что VHall име-
ет как четную, так и нечетную по Vbias компонен-
ты (показаны на рис. 3в), причем для данных па-
раметров структуры четная компонента доминиру-
ет над нечетной. Немонотонный характер зависи-
мости холловского напряжения от поля при малых
полях может объясняться процессами перемагни-
чивания структуры, при которых намагниченность
ферромагнетика неоднородна в пространстве (кро-

Рис. 3. Зависимости холловского напряжения VHall от

приложенного магнитного поля для Vbias = +2В (а)

и −2В (б). в) Четная и нечетная по Vbias компоненты

(сплошная и пунктирная линии соответственно), получен-

ные суммированием и вычитанием кривых а) и б)

ме E2, поправка к току (1) может содержать, на-
пример, входящее аналогичным образом выраже-
ние (E ·M)

2), а также геометрическими погрешно-
стями, например, в позиционировании образца по
отношению к магнитному полю или направлении
оси анизотропии намагниченности по отношению к
сформированной структуре. Исследование этих яв-
лений выходит за рамки настоящей работы.

Для изучения вида зависимости холловского на-
пряжения от приложенной к ТМК разности потен-
циалов мы исследовали VHall в насыщающем внеш-
нем магнитном поле при разных потенциалах, при-
ложенных к структуре. Оказалось, что эта зависи-
мость хорошо аппроксимируется формулой

VHall = AVbias +BV 2
bias, (22)
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Рис. 4. Зависимости нечетного (квадраты) и четно-

го (кружки) по Vbias холловского напряжения VHall от

Vbias в насыщающем магнитном поле и их аппроксимация

прямой (черная линия) и параболой (красная линия) со-

ответственно. На вставке показана зависимость нечетного

холловского напряжения от Vbias в увеличенном масштабе

т. е. холловское напряжение содержит линейный и
квадратичный по приложенной разности потенциа-
лов вклад. На рис. 4 показаны зависимости нечетной
и четной частей холловского напряжения от прило-
женной разности потенциалов. Видно, что нечетная
часть хорошо аппроксимируется линейной зависи-
мостью, а четная — квадратичной.

Сравнивая результаты измерений, приведенные
на рис. 4, с теоретической формулой (21), можно
было бы предположить, что константа наведенно-
го внешним полем спин-орбитального взаимодей-
ствия aE на один-два порядка больше, чем констан-
та aR, связанная с нецентросимметричностью си-
стемы. Поскольку aE не дает линейного по напря-
жению вклада в эффект Холла, это привело бы к
доминированию квадратичного вклада над линей-
ным, что наблюдается в эксперименте. Однако, кро-
ме приведенных в (21) линейных по напряжению
эффектов, в системе есть и другие линейные эффек-
ты: аномальный эффект Холла в CoFeB приведет
к разделению зарядов, которые затем могут тунне-
лировать через барьер в Pt; спин-поляризованный
ток, текущий в платине, даст холловское напря-
жение за счет обратного спинового эффекта Хол-
ла. Сумма всех линейных эффектов может оказать-
ся меньше предсказанного в (21). Также возмож-
ны и квадратичные эффекты из-за нелинейности
вольт-амперной характеристики (т.е. нелинейности
jx (U)) в нецентросимметричном барьере (эффекта,
аналогичного возникающему в p–n-переходе). За-
метим, однако, что только последним механизмом

(без учета спин-орбитального взаимодействия в ба-
рьере) невозможно было бы объяснить полученный
экспериментальный результат. Это связано с тем,
что квадратичный по напряжению вклад в вольт-
амперную характеристику всегда меньше линейно-
го: направление тока проводимости меняется при
смене знака разности потенциалов. Мы же в экспе-
рименте наблюдаем сохранение знака эффекта Хол-
ла при смене знака разности потенциалов в соответ-
ствии с формулой (22).

Уместно здесь привести оценки тока, опреде-
ляемого формулой (21), для параметров нашего
ТМК. Для оценок возьмем сопротивление ТМК,
равное R = 1 кОм, площадь S = 60мкм2, тогда
при приложении разности потенциалов U = 1В
плотность электрического тока, протекающего че-
рез ТМК, равна jx = 1.7 · 103 А/см2. Если энергия
Ферми εF = 5 эВ, то kF = 1.2 · 108 см−1, и из фор-
мулы (17) получаем kF /v = 6 · 10−6. Эта оценка
сильно занижена, так как формула (17) не содер-
жит экспоненциальной зависимости сопротивления
от толщины барьера, наблюдающейся в эксперимен-
те. Учитывая, что потенциал V в гамильтониане (2)
на самом деле является произведением высоты ба-
рьера V0 и толщины диэлектрика LI при стремле-
нии первого к бесконечности, а второй к нулю, до-
бавим в формулу (17) феноменологически множи-
тель exp

(
−2

√
LIv

)
, который отвечает за экспонен-

циально убывающую вероятность туннелирования
электронов через барьер при больших v. Тогда по-
лучим грубую оценку kF /v ∼ 0.165. При J = 1 эВ,
aE = aR ∼ 3 · 10−2 (взято для оценки и соответству-
ет литературным данным для константы Рашба на
границе Co и Pt [13, 14]), удельном сопротивлении
платины ρ = 1.07·10−7 Ом·м и длине между контак-
тами 3 и 4, между которыми измеряется холловское
напряжение, w = 8мкм имеем (также добавив в (21)
экспоненту) линейное холловское напряжение, ин-
дуцированное “объемным” вкладом в ток, 0.018мкВ,
квадратичное напряжение 0.02мкВ и линейное хол-
ловское напряжение, индуцированное “поверхност-
ным” вкладом в ток, 0.1 нВ, квадратичное — 0.12 нВ.
Из этих оценок видно, во-первых, что “поверхност-
ный” вклад в ток дает малую величину по срав-
нению с “объемным”. Во-вторых, линейное холлов-
ское напряжение по порядку величины совпада-
ет с наблюдаемым в эксперименте (0.065мкВ при
Vbias = 1В), что говорит о том, что данный ме-
ханизм важно учитывать при интерпретации экс-
периментальных данных. Квадратичный же вклад
в холловское напряжение по оценкам на порядок
меньше экспериментального значения (0.34мкВ).
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Это может объясняться тем, что константа aE в
оценках занижена.

Для того чтобы разделить квадратичные вклады
в эффект Холла, нужно изготовить структуру фер-
ромагнетик/туннельный барьер/ферромагнетик и
либо проводить холловские измерения одновремен-
но в обоих слоях ферромагнетика, либо измерять
холловское напряжение в одном из слоев и срав-
нивать его в ферромагнитном и антиферромагнит-
ном состояниях системы. Тогда по формулам (19),
(20) можно выделить вклад от нецентросимметрич-
ности и от стороннего поля в барьере. Зависимость
VHall от толщины электрода, в котором проводят-
ся измерения, позволит экспериментально отделить
“поверхностный” ток от “объемного”: сопротивление
слоя обратно пропорционально его толщине t, “по-
верхностный” ток не зависит от толщины, а “объем-
ный” пропорционален ей при t меньше длины спи-
новой релаксации λs. Кроме того, нужно учесть
накопление спина в электроде при малых толщи-
нах [15], и в итоге нетрудно определить, какой из
вкладов доминирует в эффекте Холла. Однако изго-
товление структур ферромагнетик/туннельный ба-
рьер/ферромагнетик с очень тонким верхним слоем
сопряжено с рядом технологических трудностей. В
частности, верхний слой ферромагнетика окисляет-
ся на воздухе, а защитить его слоем изолятора нель-
зя, поскольку необходимо изготовить токоподводя-
щие и измерительные электрические контакты. Ре-
шение технологических проблем и более детальное
исследование туннельного эффекта Холла требует
отдельного рассмотрения.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Таким образом, теоретически и эксперименталь-
но исследован эффект Холла в туннельном контак-
те. Рассмотрена как асимметрия вероятности рас-
сеяния электронов на туннельном барьере (ана-
лог механизма skew scattering в аномальном эф-
фекте Холла), так и сдвиг электронов при проле-
те барьера (аналог механизма side jump), и най-
дены объемные холловские токи в металлических
берегах, а также поверхностый (прижатый к ди-
электрическому барьеру) ток. Показано, что в тун-
нельном магнитном контакте в системе имеется
квадратичное по приложенной разности потенци-
алов холловское напряжение. В эксперименте с
CoFeB (10 нм)/MgO (1.5 нм)/Pt (1 нм), в котором
холловское напряжение измерялось в платиновом
электроде, квадратичный вклад в него доминиру-
ет над линейным. Наличие квадратичного эффекта
Холла (холловского выпрямления) может быть свя-

зано, в частности, со спин-орбитальным взаимодей-
ствием, индуцированным сильным электрическим
полем (порядка 109 В/м), которое возникает в ба-
рьере под действием приложенной к туннельному
контакту разности потенциалов.

Финансирование. Работа выполнена при фи-
нансовой поддержке Российского научного фонда
(грант №21-12-00271).
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Экспериментально и теоретически изучается равновесие сферического намагничивающегося тела в капле

магнитной жидкости, расположенной на горизонтальной плоскости, в однородном горизонтальном маг-

нитном поле. Численно получены зависимости высоты левитации шара от объема магнитной жидкости

и величины приложенного магнитного поля. В отличие от вертикального поля, в котором теоретически

предсказана и экспериментально подтверждена заметная левитация тела, в горизонтальном поле теория

предсказывает лишь очень малый подъем шара, что и подтверждает эксперимент: левитация тела не

наблюдается. Также экспериментально исследуется случай однородного наклонного магнитного поля.

Обнаружено, что шар может левитировать не только в вертикальном, но и в наклонном магнитном поле

(в некотором диапазоне углов наклона).

Статья представлена в рамках публикации материалов VIII Евроазиатского симпозиума

«Тенденции в магнетизме» (EASTMAG-2022), Казань, август 2022 г.

DOI: 10.31857/S0044451023010029
EDN: NMRFQT

1. ВВЕДЕНИЕ

Свободная поверхность магнитной жидко-
сти (МЖ) меняет свою форму в переменных
магнитных полях. Этот эффект кроме научного
имеет также широкое практическое значение для
решения многих задач современной техники и
медицины: например, при моделировании и кон-
струировании движителей, дозаторов, насосов,
клапанов, работа которых основана на управлении
положением и движением МЖ путем изменения
магнитного поля. Контроль МЖ в основном осу-
ществляется с помощью неоднородных магнитных

* E-mail: vinogradova-as@mail.ru

полей постоянных магнитов [1–5], электромагни-
тов [6], катушек [1, 7] и проводников [8] с током, но
также можно использовать, например, однородное
вращающееся [9, 10], однородное наклонное [11],
линейно поляризованное переменное [12] магнитные
поля. Неоднородные магнитные поля могут быть
созданы и при помощи хорошо намагничивающихся
тел, помещенных во внешнее приложенное однород-
ное магнитное поле. Таким образом, определенный
интерес представляет класс задач на определение
формы поверхности МЖ в магнитных полях раз-
личных намагничивающихся тел. К такому классу
относится и задача, рассмотренная в данной статье.

В работах [13–17] в однородном горизонталь-
ном магнитном поле экспериментально и теорети-
чески исследованы формы поверхности конечных
объемов МЖ вблизи намагничивающихся тел: ша-
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ра [13], цилиндра [14, 15] или пластины [16, 17]. В
работах [13–15] считалось, что МЖ намагничена до
насыщения и ее намагниченность много меньше ве-
личины магнитного поля. Формы свободной поверх-
ности бесконечного объема и капли МЖ, удержива-
емой магнитным полем намагничивающегося кли-
на на наклонной плоскости, в однородном горизон-
тальном магнитном поле изучены теоретически и
экспериментально [18]. В работах [19–26] теорети-
чески и экспериментально исследованы формы по-
верхности МЖ, налитой в сосуд и содержащей те-
ло из хорошо намагничивающегося материала (ци-
линдр [19–22, 26] или шар [19, 20, 23–25]), в различ-
ных внешних однородных магнитных полях: гори-
зонтальном [21–25], вертикальном [19–26] или на-
клонном [19,21, 22, 25].

Магнитные, немагнитные и намагничивающиеся
тела, погруженные в МЖ, могут подвергаться дей-
ствию магнитных сил. Эти силы связаны с неодно-
родностью магнитного поля или с разрывами маг-
нитных характеристик на контактной поверхности
различных сред. В пионерской работе Розенцвей-
га [27] впервые экспериментально продемонстриро-
вана левитация магнита в форме диска в цилиндри-
ческом сосуде, заполненном МЖ, и получено выра-
жение для силы, действующей на магнит. Эта си-
ла связана с неоднородностью поля в окрестности
магнита, при этом градиент поля всегда направлен
к магниту. Стоит отметить, что немагнитные тела
также могут левитировать в сосудах с МЖ при осо-
бых условиях даже в однородном магнитном поле,
поскольку поверхность МЖ искажает приложенное
поле. В работах [28–30] экспериментально и теоре-
тически исследована сила, действующая на твердое
немагнитное сферическое [28, 29] или цилиндриче-
ское [30] тело, погруженное в цилиндрический кон-
тейнер с МЖ, во внешнем однородном вертикаль-
ном поле.

А могут ли тела из намагничивающегося мате-
риала левитировать в сосуде, заполненном МЖ, в
приложенном однородном магнитном поле? В ра-
боте [31] приведены общие выражения для сил,
действующих на объемы намагничивающихся сред,
расположенные внутри МЖ, в однородном и неод-
нородном магнитных полях. В отличие от магнитов,
тела (сферические и цилиндрические) из намагни-
чивающегося материала не всегда будут левитиро-
вать в цилиндрическом сосуде с МЖ во внешнем
однородном горизонтальном поле: численно показа-
но [32], что это зависит от взаимного расположения
тела и стенок сосуда. Была вычислена [33] сила, дей-
ствующая на постоянный цилиндрический магнит,

намагниченный поперек его оси и находящийся в
цилиндрическом сосуде с МЖ. В работе [34] показа-
но, что в однородном магнитном поле есть аналогия
между магнитами и намагничивающимися телами в
сосудах специальной формы: эллипсоидальной, ци-
линдрической и в плоском канале с МЖ. Получе-
ны аналитические формулы для силы, действующей
на сферическое намагничивающееся тело в однород-
ном вертикальном магнитном поле в сферическом
сосуде с МЖ. Показано, что если магнитная про-
ницаемость окружающей сосуд среды меньше про-
ницаемости МЖ, то возможна левитация тела при
любой величине магнитной проницаемости вещества
тела. В работах [35, 36] теоретически показана воз-
можность левитации сферического тела из намагни-
чивающегося материала в МЖ около горизонталь-
ной плоскости в однородном горизонтальном и вер-
тикальном магнитных полях.

Тела из намагничивающегося материала также
могут левитировать и в малых объемах МЖ со сво-
бодной поверхностью (как раз такой вопрос исследу-
ется в данной работе). В работе [37] теоретически ис-
следовано равновесие намагничивающегося шара в
капле МЖ, расположенной на горизонтальной под-
ложке, в вертикальном однородном приложенном
магнитном поле (без учета силы тяжести и поверх-
ностного натяжения). В безындукционном прибли-
жении получено аналитическое выражение для си-
лы, действующей на тело со стороны МЖ. Также
численно получены зависимости высоты левитации
шара от объема МЖ и величины приложенного по-
ля. В работе [38] экспериментально исследовано рав-
новесие намагничивающегося шара в капле МЖ в
вертикальном поле, а при теоретическом анализе
учитывалась еще и сила тяжести. Получены зави-
симости высоты левитации шара от объема МЖ и
величины приложенного поля. Но может ли намаг-
ничивающйся шар левитировать в капле МЖ, рас-
положенной на горизонтальной подложке, в другом
магнитном поле, например, горизонтальном или на-
клонном?

Чтобы ответить на этот вопрос, в данной статье
экспериментально и теоретически изучается рав-
новесие хорошо намагничивающегося сферическо-
го тела в капле МЖ в однородном горизонтальном
магнитном поле. Исследованы формы поверхности
МЖ фиксированного объема около намагничиваю-
щегося шара и сила, действующая на тело. Прово-
дится экспериментальное исследование равновесия
намагничивающегося шара в капле МЖ также и в
однородном наклонном магнитном поле. Результа-
ты, полученные в [38], используются в данной рабо-
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Рис. 1. Схематическое изображение намагничивающегося

шара в капле МЖ в однородном горизонтальном магнит-

ном поле

те.

2. ТЕОРИЯ

Рассмотрим задачу о равновесии намагничиваю-
щегося шара (радиусом Rb, массой M , объемом Vb)
в капле МЖ объемом Vf , расположенной на гори-
зонтальной плоскости, в однородном горизонталь-
ном магнитном поле H∞ под действием силы тяже-
сти g (рис. 1). Шар и МЖ находятся в окружаю-
щей немагнитной среде. Система координат (x, y, z)

введена так, что точка (0, 0, 0) совпадает с центром
сферического тела, ось z вертикальна, а ось x на-
правлена по магнитному полю.

Задача решается в следующих предположениях:

1) вся система находится в равновесии;

2) магнитные проницаемости всех сред постоян-
ны: µi = const, i = f, b, µs = 1 (здесь и далее индек-
сы «f», «b» и «s» относятся к параметрам соответ-
ственно МЖ, тела и окружающей среды);

3) пренебрегается поверхностным натяжением;

4) выполнено безындукционное приближение:
µf − 1 ≪ 1, т. е. речь идет о слабо намагничиваю-
щейся МЖ, которая не искажает магнитное поле от
шара;

5) форма поверхности МЖ симметрична относи-
тельно плоскости x = 0.

Уравнения равновесия немагнитной среды и
МЖ имеют следующий вид:

∇ps = −ρsgez, ∇pf = −ρfgez, (1)

где ρs и ρf — плотности немагнитной среды и МЖ.
Интегрируя выражения (1), получим давления в
немагнитной среде и МЖ:

ps = p0s − ρsgz, pf = p0f − ρfgz, (2)

где p0s,f = const.
На поверхности МЖ z = h(x, y) выполнено ди-

намическое граничное условие (Af
s = Af −As)

[−p+ τHnn]
f
s = 0, τHij =

HiBj

4π
− H ·B

8π
gij , (3)

где B = µH. В безындукционном приближении вер-
но следующее равенство [31]:

[τHnn]
f
s = −H

2

8π
(µf − 1). (4)

Здесь H — магнитное поле около поверхности на-
магничивающегося шара в однородном приложен-
ном горизонтальном магнитном поле H∞, не иска-
женное МЖ. Выражение для модуля поля H имеет
следующий вид [39]:

H = H∞

√
9x2(y2 + z2)D2

r10
+

(
1 +

D

r3
− 3x2D

r5

)2

,

(5)
где

r2 = x2 + y2 + z2, D = R3
b

1− µb

2 + µb
.

Рис. 2. Изолинии модуля магнитного поля:

H = 7H∞/6 (1 ), H = 13H∞/12 (2 ), H = H∞ (3 ),

H = 5H∞/6 (4 ), H = 11H∞/12 (5 )

На рис. 2 приведены линии постоянного значения
модуля магнитного поля. Видно, что H > H∞ слева
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и справа от шара (в областях I) и H < H∞ свер-
ху и снизу от шара (в областях II). Области I и II
отделены друг от друга линией 3: H = H∞. Таким
образом, при включении внешнего однородного го-
ризонтального поля МЖ занимает свое положение
равновесия слева и справа от шара, тем самым стре-
мясь в область больших магнитных полей.

Итак, из выражений (2), (3) и (4) можно полу-
чить уравнение для определения статической фор-
мы поверхности МЖ z = h(x, y):

H2

8π
(µf − 1)− gz(ρf − ρs) = C = p0s − p0f . (6)

Константу C можно определить, например, за-
дав точку (x0, y0, z0), принадлежащую поверхности
МЖ. Обозначим H0 = H(x0, y0, z0), тогда получим

C =
H2

0

8π
(µf − 1)− gz0(ρf − ρs). (7)

Вертикальная составляющая силы, действую-
щей на шар, имеет следующий вид [38]:

Fz = −(ρf − ρs)gVf + g(ρf − ρs)(z0 + d+Rb)|Sd|+

+ ρsgVb +

∫∫

Sd

H2 −H2
0

8π
(µf − 1)dS, (8)

где d — высота левитации шара, Sd — поверхность
контакта МЖ с горизонтальной плоскостью, |Sd| —
площадь Sd.

Уравнение равновесия шара имеет вид

−Mg + Fz = 0. (9)

3. ЧИСЛЕННЫЙ РАСЧЕТ

3.1. Алгоритм расчета

Алгоритм расчета формы поверхности, объема
МЖ и силы, действующей на шар, реализован в
программном пакете Maple в размерном виде. Вна-
чале фиксируются параметры ρf , ρs, Rb, M , µs, µb,
µf . Для заданного параметра H∞ напряженность
магнитного поля вокруг тела H задается по фор-
муле (5). Далее выбирается z0 — z-координата точ-
ки (x0 =

√
R2

b − z20 , y0 = 0, z0) на поверхности ша-
ра, принадлежащая свободной поверхности МЖ. В
этой точке можно вычислить значение магнитного
поля H0 = H(x0, y0, z0) по формуле (5) и константу
C по формуле (7). Далее для заданной константы C

ищется форма поверхности МЖ по формуле (6).
При расчете параметр d (расстояние от шара

до дна) может принимать значения на промежутке

[0, dmax], где dmax — максимально возможная вы-
сота левитации шара, соответствующая минимуму
координаты z на свободной поверхности МЖ. Про-
межуток [0, dmax] разбивается на малые промежут-
ки ∆d. Для каждого di = i∆d рассчитывается пло-
щадь |Sd| контакта МЖ с дном, объем Vf и си-
ла Fz по формуле (8). Объем МЖ Vf рассчиты-
вается следующим образом. Ось z разбивается на
малые промежутки ∆z. В каждом узле разбиения
z = zi рассчитывается площадь |Si| сечения объема
МЖ горизонтальной плоскостью zi = const. Далее
Vf ∼∑i |Si|∆z. Таким образом, строятся зависимо-
сти Fz = Fz(d) и Vf = Vf (d), из которых находятся
такие d и Vf , что выполняется уравнение равновесия
шара (9).

Итак, при фиксированной величине приложенно-
го магнитного поля H∞ для различных начальных
точек z0 можно найти пары (Vf , d) и построить за-
висимость d = d(Vf ). Из множества зависимостей
d = d(Vf ), построенных для разных значений H∞,
можно получить зависимость d = d(H∞), зафикси-
ровав объем Vf .

а

б

в

г

д

Рис. 3. Формы поверхности МЖ (сечения плоскостью

y = 0) при H∞ = 450Э для разных значений парамет-

ра z0 = 0.174 см (а), 0.18257 см = zmin (б), 0.191 см (в),

0.1912 см (г), 0.19131 см = zmax (д)

2 ЖЭТФ, вып. 1
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Рис. 4. 3D-модель поверхности МЖ при z0 = 0.191 см

3.2. Формы поверхности МЖ

Далее по тексту приводятся результаты чис-
ленных расчетов при экспериментальных пара-
метрах (см. разд. 4): M = 0.15 г, Rb = 0.215 см,
µb = 3.62, µf = 1.42, ρf = 1.2 г/см3, ρs = 0.9 г/см3,
g = 981 см/с2. На рис. 3 изображены различные
формы поверхности МЖ (сечения плоскостью
y = 0) при H∞ = 450Э в зависимости от z0 для
d = 0. Помимо сечений плоскостью y = 0, на
рис. 4 приведена 3D-модель поверхности МЖ при
z0 = 0.191 см.

Нужно отметить, что d > 0 (возможна ле-
витация шара) только в некотором диапазоне z0:
zmin 6 z0 6 zmax. Если z0 < zmin (Vf < Vmin), то
МЖ собирается в капли справа и слева от тела и не
имеет контакта с дном, см. рис. 3а. Если z0 = zmin,
то нижняя часть поверхности МЖ касается дна в
двух точках, см. рис. 3б. В случае, когда z0 > zmax

(Vf > Vmax), ситуация не соответствует геометрии
рассматриваемой задачи, так как при больших объ-
емах верхняя поверхность МЖ не пересекает дна
сосуда и капля как таковая не образуется, см. рис. 3д
при z0 = zmax.

3.3. Решение задачи о равновесии шара

На рис. 5 изображены зависимости d = d(Vf ) при
разных значениях H∞. На этом графике видно, на
какой высоте d будет левитировать шар массой M

в капле МЖ объемом Vf , если включить поле H∞.
Также на рис. 5 видно, какой нужен минимальный
объем МЖ, чтобы при заданном поле H∞ шар мог
левитировать. Стоит отметить, что каждая из за-
висимостей на рис. 5 обрывается в некоторой точке
Vf = Vmax, находящейся вне изображенной области.

На рис. 6 изображена зависимость d = d(H∞)

при Vf = 0.18мл. Видно, что существует минималь-
ное поле H∞, при котором шар может левитировать
в капле МЖ объемом Vf .

3.4. Сравнение горизонтального и

вертикального полей

Зависимости d = d(Vf ) при H∞ = 450Э для го-
ризонтального и вертикального [38] полей изобра-
жены на рис. 7. Стоит отметить, что линия 1 для
вертикального поля также обрывается в некоторой
точке Vf = Vmax. Результаты численного расчета,
проведенного в данной статье и в [38], показывают,
что в отличие от вертикального магнитного поля, в
котором тело левитирует на высоте нескольких мил-
лиметров при малых объемах МЖ и в слабых маг-
нитных полях, в горизонтальном поле тело может
левитировать только на высоте нескольких десятых
долей миллиметра, и происходит это только при от-
носительно больших объемах МЖ и в достаточно
сильных полях.

4. ЭКСПЕРИМЕНТ

В качестве немагнитной среды было вы-
брано трансформаторное масло с плотностью
ρs = 0.93 г/см3. Использовалась МЖ на воде,
изготовленная в ООО НПП «АМ-Куб» (г. Екате-
ринбург), с магнитной проницаемостью µf = 1.42

и плотностью ρf = 1.2 г/см3. Плотность ρf опреде-
лялась с помощью взвешивания известного объема
МЖ. Магнитная проницаемость µf определя-
лась методом подвешивания капли в известном
неоднородном магнитном поле [40]. Объем МЖ
Vf дозировался при помощи либо шприца, либо
механического дозатора.

Рис. 5. Зависимости d = d(Vf ) при разных значениях па-

раметра H∞ = 250Э (1 ), 300Э (2 ), 350Э (3 ), 400Э (4 ),

450Э (5 )
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Рис. 6. Зависимость d = d(H∞) при Vf = 0.18мл

Рис. 7. Зависимости d = d(Vf ) при H∞ = 450Э. Сплош-

ные линии представляют результаты численного модели-

рования для вертикального (1 ) [38] и горизонтального (2 )

полей; ромбики — экспериментальные данные для верти-

кального поля [38]; кружки — экспериментальные данные

для горизонтального поля (см. разд. 4)

В качестве намагничивающегося сферического
тела был взят шар из изотропного намагничиваю-
щегося эластомера на силиконовой основе с мик-
рочастицами магнетита. Масса шара M = 0.15 г,
радиус Rb = 0.215 см, магнитная проницаемость
µb = 3.62. Масса M определялась взвешиванием.
Диаметр шара находился с помощью штангенцир-
куля. Для нахождения магнитной проницаемости µb

использовался силовой метод: шар подвешивался к
динамометру в известном неоднородном магнитном
поле. Сила, действующая на шар малого диаметра
в неоднородном магнитном поле, приведена в рабо-
те [31].

Однородное горизонтальное поле создавалось
катушками Гельмгольца (радиусом 9.6 см).

4.1. Порядок проведения эксперимента

Сначала дно прямоугольной кюветы из оргстек-
ла (5× 2× 3 см3) обрабатывалось воском, чтобы из-
бежать прилипания к нему МЖ. После этого кю-
вета заполнялась трансформаторным маслом и на
ее дно с помощью шприца или дозатора помещал-
ся заданный объем МЖ. Затем в центр капли МЖ
помещался намагничивающийся шар. Потом кюве-
та ставилась в центр катушек Гельмгольца и вклю-
чалось максимальное магнитное поле H∞ = 450Э.
Значение поля уменьшалось ступенчато с шагом
∆H = 50Э до нуля. Формы поверхности МЖ фик-
сировались фотосъемкой. Таким образом было про-
ведено 11 серий экспериментов с объемами МЖ от
0.02 до 0.41мл.

4.2. Результаты эксперимента в однородном

горизонтальном магнитном поле

По аналогии с теоретическими формами поверх-
ности МЖ, построенными для разных z0 и при-
веденными на рис. 3, фотографии эксперименталь-
ных форм поверхности МЖ (вид сбоку) различ-
ных объемов около намагничивающегося шара при
H∞ = 450Э изображены на рис. 8. Итак, показано
качественное совпадение теоретических и экспери-
ментальных форм поверхности МЖ. В зависимости
от объема МЖ возможны следующие ситуации: 1)
поверхность МЖ не касается дна (рис. 8 а); 2) при
контакте с дном МЖ находится над окружающей
средой (рис. 8 б, в); 3) при контакте с дном МЖ на-
ходится под окружающей средой (рис. 8 г).

Результаты численного расчета, приведенные в
предыдущем разделе (см. рис. 7), в отличие от за-
метной высоты левитации шара в вертикальном по-
ле [38], предсказывали в горизонтальном поле ма-
лую высоту левитации в несколько десятых долей
миллиметра. Такая разница в эффектах для вер-
тикального и горизонтального полей была подтвер-
ждена экспериментально: ни в одной из проведен-
ных серий эксперимента левитация шара в капле
МЖ в горизонтальном поле не наблюдается. В го-
ризонтальном поле эффект настолько мал, что сво-
дится на нет влиянием факторов, не учитываемых
при теоретическом описании (предположения 2–5 в
разд. 2). При этом количественное различие между
экспериментальными и рассчитанными значениями
высоты левитации тела сравнимо в вертикальном и
горизонтальном полях, см. рис. 7. Скорее всего как
в вертикальном, так и в горизонтальном поле это
различие также обусловлено предположениями 2–5.
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Рис. 8. Фотографии экспериментальных форм поверх-

ности МЖ (вид сбоку) около намагничивающегося ша-

ра при H∞ = 450Э для разных значений объема МЖ

Vf = 0.02мл (а), 0.08мл (б), 0.12мл (в), 0.32мл (г)

4.3. Результаты эксперимента в однородном

наклонном магнитном поле

Если в горизонтальном поле в эксперименте ле-
витация шара в капле МЖ не наблюдается, а в вер-
тикальном поле шар левитирует на заметной высо-
те, то возникает вопрос: может ли намагничиваю-
щийся шар левитировать в капле МЖ, например,
в однородном наклонном поле? Чтобы ответить на
этот вопрос, был проведен следующий эксперимент.

Однородное наклонное магнитное поле создава-
лось двумя парами катушек Гельмгольца (радиуса-
ми 9.6 и 5.9 см). Величина поля была фиксирован-
ная, а угол α между направлением поля и вертика-
лью менялся в диапазоне от 0 (вертикальное) до 90◦

(горизонтальное). Были выполнены два типа экспе-
римента: 1) сначала включалось вертикальное поле
(α = 0), затем угол α ступенчато увеличивался по
10◦ до горизонтального поля (α = 90◦); 2) сначала
включалось горизонтальное поле (α = 90◦), затем
угол α ступенчато уменьшался по 10◦ до вертикаль-
ного поля (α = 0). Формы поверхности МЖ фикси-
ровались фотосъемкой.

а

б

в

г

Рис. 9. Фотографии экспериментальных форм поверхно-

сти МЖ (вид сбоку) объемом Vf = 0.06мл около намаг-

ничивающегося шара при H∞ = 450Э в эксперименте ти-

па 1 для разных значений параметра α = 0 (а), 30◦ (б),

60◦ (в), 90◦ (г)

Фотографии экспериментальных форм поверх-
ности МЖ (вид сбоку) около намагничивающегося
шара при H∞ = 450Э приведены на рис. 9 в экс-
перименте типа 1 для объема МЖ Vf = 0.06мл и
на рис. 10 в эксперименте типа 2 для объема МЖ
Vf = 0.15мл. На рис. 9 и 10 видно, что в вертикаль-
ном и наклонном магнитных полях (в некотором
диапазоне углов α) намагничивающийся шар может
левитировать в капле МЖ, а в эксперименте типа 2
он левитирует даже с дополнительным весом МЖ,
которая поднимается вместе с ним. В горизонталь-
ном же поле шар не левитирует.
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Рис. 10. Фотографии экспериментальных форм поверхно-

сти МЖ (вид сбоку) объемом Vf = 0.15мл около намаг-

ничивающегося шара при H∞ = 450Э в эксперименте ти-

па 2 для разных значений параметра α = 90◦ (а), 60◦ (б),

30◦ (в), 0 (г)

Скорее всего, в горизонтальном поле, как и в
вертикальном, и в наклонном, на тело все-таки дей-
ствует сила, направленная вверх, т. е. оно становится
«легче», но этой силы не достаточно для того, что-
бы шар левитировал в капле МЖ, как он это делает
в вертикальном и наклонном полях. Измерить та-
кую маленькую силу сложно, но мы планируем это
сделать с помощью экспериментального метода из-
мерения силы, действующей на твердые немагнит-
ные [28–30] и магнитные [41] тела, погруженные в
сосуд с МЖ, во внешнем однородном вертикальном
магнитном поле.

4.4. Практическая значимость

На основе намагничивающегося шара, находя-
щегося в капле МЖ, в однородном приложенном
наклонном магнитном поле может быть предложен
прототип клапана, работа которого устроена следу-
ющим циклическим образом. В вертикальном по-
ле шар левитирует в капле МЖ и перекрывает за-
зор между двумя горизонтальными плоскостями,
см. рис. 9 а. Далее, с помощью наклона поля (угол
α увеличивается) шар опускается на дно, и зазор
между плоскостями открывается, см. рис. 9 б, в. В
горизонтальном поле шар лежит на дне и зазор пол-
ностью открыт, см. рис. 9 г. Далее, с помощью об-
ратного наклона поля (угол α уменьшается) шар
опять поднимается (см. рис. 9 в, б) и закрывает за-
зор (см. рис. 9 а). Стоит отметить преимущество та-
кого клапана перед аналогом [37], использующим
лишь вертикальное поле: как в горизонтальном, так
и в нулевом вертикальном поле шар лежит на дне,
но в горизонтальном поле шар, являясь концентра-
тором поля, еще и удерживает МЖ около себя. Та-
ким образом, горизонтальное магнитное поле может
предотвратить снос МЖ потоком окружающей сре-
ды или растекание МЖ по дну.

5. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В статье приведены результаты эксперименталь-
ного и теоретического исследований равновесия
сферического намагничивающегося тела в капле
МЖ, расположенной на горизонтальной плоскости,
в однородном магнитном поле. Численно получены
зависимости высоты левитации тела от объема МЖ
и величины приложенного горизонтального магнит-
ного поля. Расчеты показали, что при фиксирован-
ном значении приложенного поля существует мини-
мальный объем МЖ, при котором тело может леви-
тировать, и максимальный объем, при котором рас-
четная форма поверхности МЖ не пересекает дна
сосуда и капля как таковая не образуется. Также из
результатов расчетов следует, что при фиксирован-
ном объеме МЖ существует минимальная величи-
на приложенного магнитного поля, необходимая для
левитации тела.

В вертикальном поле [38] предложенная теория
предсказывает заметную высоту левитации шара в
несколько миллиметров при малых объемах МЖ
и в слабых магнитных полях, что и подтверждает
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эксперимент. Согласно предложенной теории, в го-
ризонтальном поле сферическое тело может леви-
тировать только на высоте нескольких десятых до-
лей миллиметра при относительно больших объемах
МЖ и в достаточно сильных полях. Такая разница
в эффектах для вертикального и горизонтального
полей была подтверждена экспериментально: ни в
одной из проведенных серий эксперимента в гори-
зонтальном поле левитация шара не наблюдается.

Также в данной работе впервые эксперименталь-
но показано, что намагничивающийся шар может
левитировать в капле МЖ не только в вертикаль-
ном, но и в наклонном магнитном поле (в некотором
диапазоне углов наклона).

Результаты настоящей работы вносят вклад в по-
нимание сил, которые действуют в однородных маг-
нитных полях на намагничивающиеся тела, находя-
щиеся в малых объемах МЖ со свободной поверхно-
стью. Также они могут быть использованы при раз-
работке магнитоуправляемых устройств на основе
МЖ и намагничивающихся тел.

Финансирование. Работа выполнена при под-
держке Российского научного фонда (грант №20-71-
10002).
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1. ВВЕДЕНИЕ

Медные оксибораты со структурой людвигита
Cu2M3+BO5 (M — ион переходного металла) мо-
гут быть выделены в отдельный подкласс в рам-
ках своего семейства вследствие понижения сим-
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метрии с ромбической до моноклинной, Pnma →
P21/c, относительно структуры природного мине-
рала людвигита, что вызвано эффектом Яна – Тел-
лера катиона Cu2+. Известно около десятка медь-
содержащих людвигитов с гомометаллической (ка-
тион одного типа) и гетерометаллической (твер-
дые растворы) трехвалентной подсистемой, а имен-
но M = Al3+ [1–3], Ga3+ [1–4], Fe3+ [4, 5], Mn3+ [6,
7], Cr3+ [8], (Sn4+

0.5Cu2+
0.5)

3+ [9], (Fe1−xVx)3+ [10],
(Mn1−xFex)3+ [11], (Mn1−xGax)3+ [12, 13]. Структу-
ра людвигита является квазидвумерной, содержит
четыре неэквивалентных катионные позиции, кото-
рые с разной вероятностью, в зависимости от сор-
та, заняты двух- и трехвалентными ионами. Распре-
деление разновалентных катионов по неэквивалент-
ным позициям в сильной степени влияет на свойства
людвигитов.

Медные людвигиты с различными катионами в
трехвалентной подсистеме являются объектами ря-
да недавних исследований [7, 8, 14–16]. Выявлены
новые свойства, позволяющие отнести людвигиты
к функциональным материалам с потенциальной
возможностью применения в будущем. В людви-
гите Cu2MnBO5 обнаружены аномальная нелиней-
ная зависимость магнитострикции [15] и вращатель-
ный магнитокалорический эффект [16], хромсодер-
жащий Cu2CrBO5 является мультиферроиком и об-
ладает достаточно высокой для квазидвумерных ма-
териалов температурой магнитного упорядочения
(TC ≈ 120K) [8]. Структурные и магнитные свой-
ства Cu2FeBO5 демонстрируют высокую чувстви-
тельность к используемой методике роста, проявля-
ющуюся в различном распределении магнитных ка-
тионов по неэквивалентным позициям и, как след-
ствие, изменении последовательности фазовых пе-
реходов [5, 17].

Ввиду значительной анизотропии роста людви-
гитов, одним из наиболее подходящих методов для
получения монокристаллов данных соединений яв-
ляется использованный в данной работе раствор-
расплавный метод, о чем свидетельствует ряд работ,
в том числе ранние [5, 17]. Хром-медный людвигит
ранее был лишь в виде поликристаллического образ-
ца, полученного методом твердофазной реакции [8].

В данной работе представлены результаты изу-
чения процесса кристаллообразования с использова-
нием раствор-расплавного метода, сравнение струк-
турных и магнитных свойств Cu2FeBO5, Cu2MnBO5

и Cu2CrBO5 с привлечением методов рентгено-
структурного анализа, спектроскопии комбинацион-
ного рассеяния (КР) света и магнитометрии.

2. МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА

2.1. Раствор-расплавный синтез

Для получения монокристаллических образцов
людвигитов Cu2FeBO5, Cu2MnBO5 и Cu2CrBO5

использовался ратвор-расплавный метод. Образ-
цы выращивались при атмосферном давлении с
использованием резистивной печи, оснащенной
карбид-кремниевыми нагревателями. Рабочий тем-
пературный диапазон составляет T = 750–1100 ◦C.
Растворы-расплавы для каждого отдельного
эксперимента готовились в платиновом тигле
(V = 100 см3) при температуре T = 1100 ◦C пу-
тем последовательного сплавления компонентов
растворимого и растворителя. Приготовленные
растворы-расплавы гомогенизировались в течение
3 ч при температуре T = 1100 ◦C. Затем оцени-
валось кристаллообразование в приготовленных
растворах-расплавах, изучались последовательно-
сти высокотемпературных кристаллизующихся фаз
в широком температурном диапазоне. Для выращи-
вания монокристаллических образцов людвигитов
после поисковой стадии температура в печи сна-
чала снижалась быстро, со скоростью 200 ◦C/ч, до
определенной температуры Tstart , далее медленно,
со скоростями 1–4 ◦C/сут. После окончания этапа
роста выросшие монокристаллы отделялись от
остатков раствора-расплава с помощью травления
в 20-процентном водном растворе азотной кислоты
HNO3. Для выращивания людвигита Cu2MnBO5 —
наиболее исследованного из представленных в дан-
ной работе — использовалась раствор-расплавная
система, аналогичная приведенной в работе [6]:

75% масс. (Bi2Mo3O12 + 0.7Na2O + 0.6B2O3) +

+ 25% масс. (2CuO + 0.5Mn2O3 + 0.5B2O3). (1)

Температура насыщения данной системы составила
Tsat = 865 ◦C. Рост производился в течение 7 су-
ток, с понижением температуры в печи со скоростью
4 ◦C/сут от стартовой температуры Tstart = 855 ◦C.

Раствор-расплавная система для выращивания
людвигита Cu2FeBO5 имела вид

70% масс. (Bi2Mo3O12+Na2O+2.34B2O3+CuO)+

+ 30% масс. (2CuO + 0.5Fe2O3 + 0.5B2O3). (2)

Температура насыщения раствора-расплава соста-
вила Tsat = 935 ◦C при стартовой температуре
Tstart = 925 ◦C. Скорость понижения температуры
на стадии роста 4 ◦C/сут, процесс роста также со-
ставил 7 сут. Выросшие монокристаллы в виде чер-
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ных удлиненных призм обладают максимальными
размерами 2× 2× 10мм3.

Раствор-расплавная система, в которой кристал-
лизуется искомая фаза Cu2CrBO5 со структурой
людвигита, имела вид

94.4% масс. (Bi2O3 + 1.39MoO3 + 0.5Na2O +

+ 4B2O3 + 1.1CuO) +

+ 5.6% масс. (2CuO + 0.5Cr2O3 + 0.5B2O3). (3)

Кристаллы Cu2CrBO5 в виде темных (в тонком слое
зелено-коричневых) мелких вытянутых призм были
получены методом спонтанной кристаллизации из
раствор-расплавной системы (3). Стартовая темпе-
ратура была выбрана Tstart = 850 ◦C, темп сниже-
ния температуры составил dT/dt = 1 ◦C/сут, про-
цесс роста занял 7 сут.

2.2. Рентгеновская дифракция на

монокристаллах

Кристаллическая структура монокристалличе-
ских образцов людвигитов Cu2FeBO5 и Cu2CrBO5

исследовалась с помощью метода рентгеновской ди-
фракции при комнатной температуре с использова-
нием дифрактометра SMART APEX II (излучение
MoKα, λ = 0.71073 Å). Структуры были решены (т.е.
определены координаты атомов и расстояния меж-
ду ними) прямым методом с помощью программ-
ного пакета SHELXS и уточнены с помощь анизо-
тропного подхода для всех атомов с использовани-
ем программы SHELXL [18]. Структурный тест для
выявления потерянных симметрийных элементов и
возможных пустот был выполнен с использованием
программы PLATON [19].

Кристаллическая структура людвигита
Cu2MnBO5 также была исследована с помо-
щью метода рентгеновской дифракции (XRD) на
монокристалле. Массив дифракционных данных
был накоплен при комнатной температуре на ди-
фрактометре Oxford Diffraction Xcalibur Geminiс
CCD-детектором (излучение MoKα, графитовый
монохроматор, коллиматор 0.5 мм). Обработка
полученных данных проводилась с использованием
пакета программ CrysAlisPro 171.38.43. Коррекция
на поглощение проводилась полуэмпирическим
методом мультисканирования. Структура была
решена прямым методом и уточнена с помощью
анизотропного подхода программного пакета
SHELXS.

2.3. Энергодисперсионная рентгеновская

спектроскопия

Для контроля химического состава синте-
зированных образцов был использован метод
энергодисперсионной рентгеновской спектроскопии
(energy dispersive X-ray spectroscopy, EDX). Моно-
кристаллические образцы Cu2FeBO5, Cu2MnBO5

и Cu2CrBO5 были закреплены на алюминиевом
столике при помощи двухстороннего углеродного
скотча. Затем столик с приклеенными образцами
был помещен в рабочую камеру сканирующего
электронного микроскопа Hitachi SU3500 (Япония)
со встроенным энергодисперсионным детектором
Bruker XFlash 6160 (Германия). Для получения
электронных микрофотографий было установлено
ускоряющее напряжение 20 кВ и яркость като-
да 60 усл. ед., и для всех последующих снимков
оно не менялось. Наблюдение велось в режиме
обратно-отраженных электронов.

2.4. Комбинационное рассеяние света

Спектры комбинационного рассеяния моно-
кристаллических образцов оксиборатов Cu2MBO5

(M = Cr, Fe, Mn) со структурой людвигита были
получены при комнатной температуре в спектраль-
ном диапазоне 20–1400 см−1 в геометрии обратного
рассеяния с использованием спектрометра Horiba
Jobin Yvon T64000 (Horiba, France) с тройным
монохроматором в режиме вычитания дисперсии.
Спектральное разрешение составляло 2 см−1 (это
разрешение было достигнуто при использовании
решеток с 1800 штр./мм и щелями 100мкм) при
плотности точек 3 пикселя/см−1. Спектр возбуж-
дался излучением твердотельного одномодового
лазера Spectra-Physics Excelsior-532-300-CDRH
(USA) с длиной волны 532 нм и мощностью не более
1мВт на образце. Рассеянное излучение собира-
лось микроскопом на базе Olympus BX-41 через
объектив Olympus MPlan50x с числовой апертурой
N.A. = 0.75. Время накопления одного спектра
составляло около 15 мин.

2.5. Магнитные свойства

Температурные и полевые зависимости намаг-
ниченности людвигитов Cu2FeBO5, Cu2MnBO5 и
Cu2CrBO5 были исследованы с помощью установ-
ки PPMS-9 (центр коллективного пользования ФИЦ
КНЦ СО РАН) в температурном диапазоне 4.2–
300 К в магнитных полях до 90 кЭ.
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Таблица 1. Пространственная группа, координационное число Z и параметры кристаллической решетки оксиборатов

Cu2MBO5 (M = Cr, Fe, Mn)

Хим. ф. Cu2MnBO5 Cu2FeBO5 Cu2CrBO5 Cu2CrBO5 [8]

Пр. гр., Z P21/c (14), 4 P21/c (14), 4 P21/c (14), 4 P21/c (14), 4

a, Å 3.14(1) 3.1199(0) 3.0606(2) 3.0543(3)

b, Å 9.3973(2) 12.0244(1) 11.9982(8) 12.1788(1)

c, Å 12.0242(3) 9.4859(1) 9.4481(6) 9.4129(1)

β 92.26(0)◦ 96.95(0)◦ 95.55(0)◦ 94.56(6)◦

V, Å
3

354.53(3) 353.24(3) 345.32(5) 349.032(6)

  

Рис. 1. (В цвете онлайн) Кристаллические структуры соединений Cu2MBO5 (M = Cr, Fe, Mn)

3. СРАВНЕНИЕ СТРУКТУРНЫХ
ОСОБЕННОСТЕЙ ЛЮДВИГИТОВ Cu2MBO5

(M = Cr, Fe, Mn)

Для всех полученных людвигитов состава
Cu2MBO5 (M = Cr, Fe, Mn) было проведено измере-
ние их свойств методом XRD на монокристалле при
комнатной температуре. Для каждого соединения
структура была решена в деталях, в процессе чего
были определены параметры решетки, координаты
атомов. В табл. 1 приведены параметры и объем
элементарной ячейки для каждого из соединений,
здесь же, в дополнение, приведены данные для
соединения Cu2CrBO5, полученного твердофазным
методом в работе [8]. Стоит отметить, что замеще-
ние в трехвалентной подсистеме не ведет к смене
пространственной группы.

Для всего семейства медных оксиборатов уста-
новлено, что элементарная ячейка имеет моноклин-
ную симметрию с пространственной группой P21/c.
Заметим, что все полученные оксибораты облада-
ют общими структурными особенностями: цепоч-
ки октаэдрически координированных ионов метал-
лов, которые занимают несколько кристаллографи-

чески неэквивалентных позиций, соединяются об-
щими ребрами, образуя «зигзагообразные стенки»
или «плоскости» вдоль короткой кристаллографи-
ческой оси. Такие структурные элементы связа-
ны через цепочки тригональных BO3-групп и об-
щие атомы кислорода (рис. 1). Несмотря на это,
Cu2MnBO5 не является изоструктурным по отноше-
нию к Cu2FeBO5 и Cu2CrBO5, хотя и имеет схожий
мотив кристаллической структуры (рис. 1). Уста-
новлено, что разница между ними связана с различ-
ными направлениями моноклинной оси b (рис. 1),
что приводит к различным деформациям элемен-
тарной ячейки. В частности, это приводит к изме-
нению длин связей (табл. 2).

Из табл. 1 видно, что все полученные соединения
имеют небольшой кристаллографический параметр
решетки, около 3 Å. По мере уменьшения радиуса
замещающего иона (Mn3+ = 0.7 Å, Fe3+ = 0.69 Å,
Cr3+ = 0.61 Å) вдоль «короткого» кристаллографи-
ческого направления (a) происходит сжатие, в то
время как другие параметры кристаллической ре-
шетки испытывают немонотонные изменения, как,
например, параметр b или параметр c, который, в
зависимости от радиуса трехвалентного иона, по-
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Таблица 2. Длины основных связей металл-кислородных октаэдров людвигитов Cu2MBO5 (M = Cr, Fe, Mn)

Cu2MnBO5 Cu2FeBO5 Cu2CrBO5 Cu2CrBO5 [8]

M1(M1′)–O1 1.9032(17) M1–O3 1.9396(90) M1–O2 1.9237(49) M1–O2 1.855(3)

M1(M1′)–O2 1.9492(18) M1–O1 1.9451(101) M1–O4 1.9832(49) M1–O2 1.855(3)

M1(M1′)–O5 2.0208(18) M1–O5 1.9792(95) M1–O1 1.9995(39) M1–O4 1.977(4)

M1(M1′)–O3 2.0275(17) M1–O4 1.9792(86) M1–O5 1.9997(46) M1–O4 1.977(4)

M1(M1′)–O5 2.3969(19) M1–O3 2.4803(93) M1–O1 2.4379(43) M1–O4 2.911(4)

M1(M1′)–O3 2.5046(17) M1–O5 2.5266(104) M1–O5 2.4749(49) M1–O4 2.911(4)

〈M1–O〉 2.134 〈Cu1–O〉 2.142 〈M1–O〉 2.136 〈M1–O〉 2.248

∆ (M1) 0.0116 ∆ (M1) 0.0144 ∆ (M1) 0.0114 ∆ (M1) 0.044

M2(M4′)–O2 1.9165(18) M2–O1 1.912(98) M2–O5 1.9437(48) M2–O1 1.966(4)

M2(M4′)–O2 1.9165(18) M2–O1 1.912(98) M2–O5 1.9437(48) M2–O1 1.966(4)

M2(M4′)–O3 1.9626(16) M2–O2 1.9279(75) M2–O4 1.9662(46) M2–O5 2.042(4)

M2(M4′)–O3 1.9626(16) M2–O2 1.9279(75) M2–O4 1.9662(46) M2–O5 2.042(4)

M2(M4′)–O2 2.6127(19) M2–O2 2.4039(82) M2–O4 2.494(5) M2–O4 2.388(5)

M2(M4′)–O2 2.6127(17) M2–O2 2.4039(82) M2–O4 2.494(5) M2–O4 2.388(5)

〈M2–O〉 2.164 〈M2–O〉 2.081 〈M2–O〉 2.135 〈M2–O〉 2.132

∆ (M2) 0.0216 ∆ (M2) 0.012 ∆ (M2) 0.0142 ∆ (M2) 0.0074

M3(M3′)–O1 1.9551(16) M3–O3 1.9576(104) M3–O2 1.9722(48) M3–O1 1.877(3)

M3(M3′)–O1 1.9551(16) M3–O3 1.9576(104) M3–O2 1.9722(48) M3–O2 1.904(3)

M3(M3′)–O4 1.9952(17) M3–O4 1.9719(75) M3–O3 2.0156(43) M3–O3 2.018(4)

M3(M3′)–O4 1.9952(17) M3–O4 1.9719(75) M3–O3 2.0156(43) M3–O4 2.045(4)

M3(M3′)–O4 2.4484(16) M3–O4 2.2727(82) M3–O3 2.3464(47) M3–O3 2.455(5)

M3(M3′)–O4 2.4484(16) M3–O4 2.2727(82) M3–O3 2.3464(47) M3–O4 2.983(4)

〈M3–O〉 2.133 〈M3–O〉 2.067 〈M3–O〉 2.111 〈M3–O〉 2.214

∆ (M3) 0.011 ∆ (M3) 0.0049 ∆ (M3) 0.0063 ∆ (M3) 0.0315

M4(M2′)–O1 1.9067(17) M4–O5 1.9293(98) M4–O2 1.9723(47) M4–O2 1.943(4)

M4(M2′)–O2 1.9081(18) M4–O1 1.9428(83) M4–O1 1.9909(47) M4–O1 1.972(4)

M4(M2′)–O5 2.0098(18) M4–O4 2.0014(80) M4–O3 2.0051(48) M4–O5 1.990(4)

M4(M2′)–O4 2.0103(18) M4–O2 2.0126(94) M4–O4 2.0284(47) M4–O2 1.998(4)

M4(M2′)–O1 2.2084(17) M4–O1 2.1246(94) M4–O4 2.0365(51) M4–O3 2.029(4)

M4(M2′)–O2 2.2813(18) M4–O4 2.4018(89) M4–O2 2.0421(51) M4–O1 2.036(4)

〈M4–O〉 2.054 〈M4–O〉 2.069 〈M4–O〉 2.012 〈M4–O〉 1.995

∆ (M4) 0.0048 ∆ (M4) 0.0061 ∆ (M4) 0.0001 ∆ (M4) 0.0002

Примечание. Жирным шрифтом приведены средняя длина связи 〈. . . 〉 и степень искажения ∆ в октаэдре.

чти не меняется. Другими словами, короткое кри-
сталлографическое направление является наиболее
чувствительным к ионному радиусу трехвалентного
иона, как было показано и в работе [20].

В табл. 3 приведены парциальные заселенности
по позициям кристаллической решетки (по данным
XRD на монокристалле). Во всех кристаллических

структурах можно выделить позицию М4, кото-
рую преимущественно занимают ионы одного сорта.
Кроме этого, анализ валентных состояний методом
сумм валентных связей (bond valence sum, BVS) по-
казал, что эту позицию занимают ионы замещения
в трехвалентном состоянии. Метод сумм валентных
связей позволяет определить зарядовое состояние на
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Таблица 3. Парциальные заселенности узлов кристаллической решетки по данным XRD на монокристалле

Крист. поз. Cu2MnBO5 Cu2FeBO5 Cu2CrBO5 Cu2CrBO5 [8]

M1 (4e) 0.68Cu+0.32Mn Cu Cu Cu

M2 (2a) 0.77Cu+0.23Mn Cu Cu Cu

M3 (2d) 0.71Cu+0.29Mn 0.54Cu+0.46Fe Cu Cu

M4 (4e) 0.01Cu+0.99Mn 0.15Cu+0.85Fe Cr Cr

Хим. фор. по XRD Cu1.43Mn1.57BO5 Cu1.92Mn1.08BO5 Cu2CrBO5 Cu2CrBO5

Примечание. В первой колонке в скобках приведены кратность позиции Уайкова и ее тип.

Таблица 4. Анализ кристаллических узлов с учетом валентных состояний (BVS), параметра октаэдрических искажений

(∆) и эффективных ионных радиусов (Rion)

Ион Cr [8] Cr Fe Mn

Rion, Å 0.61 0.61 0.69 0.77

BVS (Cr) ∆ BVS (Cr) ∆ BVS (Fe) ∆ BVS (Mn) ∆

M1 — 0.044 2 0.011 — 0.014 2.5 0.012

M2 — 0.007 2 0.014 — 0.012 3 0.022

M3 — 0.031 2 0.006 3 0.005 2.5 0.011

M4 3 0.00026 3 0.00016 3 0.00611 3 0.0048

конкретном узле по межионным расстояниям:

r =
6∑

i=1

exp
R0 −Ri

b
,

где b = 0.37 — безразмерная величина, Ri —
среднее расстояние от узла до ближайшей свя-
зи, R0(Cu2+) = 1.679 Å, R0(Mn2+) = 1.79 Å,
R0(Mn3+) = 1.76 Å, R0(Fe2+) = 1.734 Å,
R0(Fe3+) = 1.759 Å, R0(Cr2+) = 1.73 Å,
R0(Cr3+) = 1.724 Å [21]. Также нужно отметить,
что позиция M4 располагается между боратными
группами B3+O3 (см. рис. 1) и имеет наименьший
параметр октаэдрического искажения

∆ =
1

6

∑

i

[
Ri − R̄

R̄

]2
,

где Ri — межионное расстояние Me–O в Å, а R̄ —
среднее межионное расстояние Ме–О в Å. Результа-
ты расчетов BVS и ∆ приведены в табл. 4 в сравне-
нии с результатами для Cu2CrBO5 [8].

В табл. 3 также приведены химические форму-
лы полученных соединений по данным XRD на
монокристалле. Как видно, соотношение Cu/Mn в
медь-марганцевом людвигите значительно отлича-
ется от 2. Однако данное несоответствие вызвано
лишь близостью рентгеновских факторов рассеяния
данных атомов, что значительно уменьшает точ-
ность определения реального соотношения Cu/Mn

с помощью данной методики. В работах [6, 7] было
показано, что реальное соотношение Cu/Mn в дан-
ном соединении близко к 2.
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Рис. 2. Зависимость параметра октаэдрического искаже-

ния от среднего межионного расстояния позиции M4 для

семейства людвигитов Cu2MBO5 (M = Cr, Fe, Mn). Тем-

ным кружком обозначено значение ∆ для Cu2CrBO5 из

работы [8]

На рис. 2 показана линейная зависимость пара-
метра октаэдрического искажения ∆ от среднего ме-
жионного расстояния позиции M4, которую преиму-
щественно занимают трехвалентные ионы. Темным
кружком приведены значения для Cu2CrBO5, ко-
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торые были рассчитаны согласно данным из рабо-
ты [8]. В дополнение к вышесказанному нужно отме-
тить, что плоскости, сформированные позициями,
которые заняты в основном двухвалентными иона-
ми, разделены плоскостями, сформированными из
позиций, которые стремятся занять трехвалентные
ионы, которые, в свою очередь, чередуются с груп-
пами B3+O3, как показано на рис. 1.

Кроме этого, для всех трех соединений можно
выделить подструктуры с наибольшим и наимень-
шим межионным расстоянием, такие как M4-M2-M4
с межионным расстоянием около 2.9 Å (далее назо-
вем эти подструктуры четными) и M1-M3-M1 с ме-
жионным расстоянием около 3.3 Å (нечетные). Для
M = Cr, Mn нечетные подсистемы формируются
преимущественно ионами двухвалентной подсисте-
мы, в то время как четные подсистемы заняты ли-
бо трехвалентными ионами, либо ионами смешанной
валентности. Благодаря такому зарядовому упоря-
дочению, можно ожидать разнообразия магнитного
поведения в данных соединениях.

Необходимо отметить значительные различия
длин связей оксибората Cu2CrBO5, полученного
методом твердофазного синтеза в работе [8], и
аналогичного соединения, полученного раствор-
расплавным методом в настоящей работе. Наиболее
сильно эта разница проявляется при анализе окта-
эдрических позиций 〈M1–O〉 и 〈M3–O〉, полностью
занятых катионами Cu2+: в соединении, получен-
ном в [8], наблюдается аномальное увеличение
длинной связи бипирамидального искаженного ок-
таэдра до 2.911 Å, в то время, как данная величина
для остальных людвигитов (включая Cu2CrBO5,
полученный в данной работе) не превышает 2.53 Å;
октаэдрическая позиция 〈M3–O〉 в хром-медном
борате [8] вовсе испытывает иной тип искажения —
значительно увеличивается одна из длинных свя-
зей октаэдра (до 2.983 Å), вторая (2.455 Å) слабо
увеличивается относительно данных, получен-
ных в настоящей работе, и симметрия искажения
становится близка к пирамидальной (см. табл. 2).
Симметрия и длины связей октаэдрической пози-
ции 〈M4–O〉, полностью занятой катионами Cr3+,
для образцов Cu2CrBO5, полученных разными
методами, хорошо согласуются между собой.

4. СПЕКТРЫ КОМБИНАЦИОННОГО
РАССЕЯНИЯ СВЕТА Cu2MBO5

(M = Cr, Fe, Mn)

Спектры КР монокристаллических образцов
оксиборатов Cu2MBO5 (M = Cr, Fe, Mn) со структу-
рой людвигита представлены на рис. 3. Проведено
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Рис. 3. (В цвете онлайн) Спектры КР неориентированных

монокристаллических образцов людвигитов Cu2FeBO5

(красный), Cu2MnBO5 (синий) и Cu2CrBO5 (черный)

качественное сравнение спектров КР всех трех
соединений. Различие в относительной интенсив-
ности спектров сигнал/шум обусловлено окраской
образцов: Cu2FeBO5, Cu2MnBO5 — черный цвет,
Cu2CrBO5 — темно-коричневый (соотношение
сигнал/шум значительно выше). Ранее [13] при
исследовании концентрационного фазового пере-
хода между фазами Cu2MnBO5 и Cu2GaBO5 в
твердых растворах Cu2Mn1−xGaxBO5 было пока-
зано, что при переходе от катионно-упорядоченной
фазы марганцевого бората, где катион Mn3+ пре-
имущественно находится в позиции M4, в фазу
галлиевого, где Ga3+ находится в двух позициях
в смеси с Cu2+, со значительно большим кати-
онным беспорядком, значительно изменяются и
спектры КР. Достаточно узкие отдельно стоящие
линии фазы Cu2MnBO5 спектрального диапазона
октаэдрических колебаний (200–700 см−1) перехо-
дят в значительно уширенные полосы с явным
уменьшением относительной интенсивности. При
сравнении полученных в данной работе спектров
КР образцов Cu2FeBO5, Cu2MnBO5 и Cu2CrBO5,
было обнаружено, что спектр хромового бората,
несмотря на большее сходство по положениям цен-
тров и ширины спектрального диапазона колебаний
октаэдров Me–O с железным людвигитом (они
изоструктурны и обладают одним направлением
моноклинной оси), все же характеризуется весьма
узкими отдельно стоящими линиями, соответству-
ющими высокой степени катионного упорядочения
в данном соединении. Группы линий КР людвигита
Cu2FeBO5, объединенные в широкие спектральные
полосы в области октаэдрических колебаний (200–
700 см−1), напротив, отражают факт катионного
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   a    b     c  

Рис. 4. (В цвете онлайн) Температурные и полевые зависимости намагниченности людвигитов Cu2FeBO5 при

H = 30 кЭ (a), Cu2MnBO5 при H = 0.2, 1 кЭ (b), а также Cu2CrBO5 (поликристаллический образец) при H = 1 кЭ (c).

Полевые зависимости намагниченности для людвигитов Cu2FeBO5 и Cu2MnBO5 получены при T = 4.2 K, для людвигита

Cu2CrBO5 — при температурах T = 4.2–100K

разупорядочения в данном соединении. Спектр КР
образца с марганцем, который обладает иными
моноклинными искажениями и направлением оси
моноклинности, несколько отличается от остальных
людвигитов как в области октаэдрических колеба-
ний, так и в области решеточных колебаний (до
200 см−1), однако так же, как и хромовый образец,
показывает достаточно высокую степень катионного
порядка. Положения линий в спектральном диа-
пазоне колебаний группы [BO3]3− (900–1400 см−1)
согласуются для всех трех соединений.

5. СРАВНЕНИЕ МАГНИТНЫХ СВОЙСТВ
МЕДНЫХ ЛЮДВИГИТОВ

Температурные зависимости намагниченности
людвигитов Cu2FeBO5, Cu2MnBO5 и Cu2CrBO5

для режимов FC (измерение намагниченности в
ненулевом магнитном поле после предварительного
охлаждения в поле такой же величины) и ZFC (из-
мерения намагниченности в ненулевом магнитном
поле после предварительного охлаждения в нуле-
вом магнитном поле) представлены на рис. 4. Как
видно на рис. 4, каждый из изучаемых людвигитов
демонстрирует отличное от остальных магнитное
поведение. Марганец- и хром-содержащие образ-

цы, обладающие большим катионным порядком,
претерпевают достаточно высокотемпературные
магнитные фазовые переходы с различными типами
упорядочения.

В людвигите Cu2MnBO5 происходит переход
в ферримагнитное состояние при температуре
TC = 92K со слабой магнитной анизотропией в
высоких полях (рис. 4b), что соответствует ранее
полученным результатам [6,7]. Магнитный фазовый
переход в антиферромагнитное состояние (согласно
данным измерений намагниченности в режиме ZFC
в [8] на образце, полученном методом твердофазно-
го синтеза) реализуется в хром-содержащем образце
при температуре TN = 118K, о чем свидетельствует
острый пик намагниченности. Полученная кривая
качественно соответствует аналогичной зависимо-
сти из [8], однако пик намагниченности, полученный
в данной работе, намного ярче выражен, а также
наглядно просматриваются аномалии температур-
ного хода намагниченности при температурах ниже
TN : в области температур 50–80 K намагниченность
остается постоянной, образуя некоторое плато,
затем при понижении температуры претерпевает
минимум с последующим возрастанием. Именно в
области данного плато зарегистрирован излом по-
левых зависимостей (зависящий от температуры),
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Таблица 5. Температуры Кюри–Вейса Θ и эффективные магнитные моменты (полученные из подгонки эксперимен-

тальных зависимостей µexp

eff и рассчитанные теоретически µtheor
eff ) людвигитов Cu2FeBO5, Cu2MnBO5 и Cu2CrBO5

Соединение Θ, K, H ‖ a Θ, K, H ⊥ a µexp
eff , µBH ‖ a µexp

eff , µBH ⊥ a µtheor
eff , µB

Cu2FeBO5 −397.24 −346.41 6.09 6.345 6.5

Cu2MnBO5 77.54 −6.59 4.67 5.133 5.6

Cu2CrBO5 −23.28 3.69 4.72

соответствующий спин-флоп-переходу в данном
соединении.

Иное магнитное поведение демонстрирует лю-
двигит Cu2FeBO5, для которого в ранее известных
работах [4, 17] были даны противоречивые данные.
Очевидно, тип, степень упорядочения и, соответ-
ственно, температуры магнитных фазовых перехо-
дов в данном соединении достаточно сильно зависят
от катионного распределения по позициям, которое,
в свою очередь, определяется способом получения
образца.

Температурные зависимости намагниченности
оксибората Cu2FeBO5 (рис. 4a), полученного в
данной работе, демонстрируют несколько особенно-
стей, проявляющихся при температурах T1 ≈ 30K
и T2 ≈ 10K: при T1 наблюдается небольшой излом
кривой – прекращение парамагнитного возрастания
намагниченности, и выход на плато — область
постоянства намагниченности, с дальнейшим воз-
растанием при T2 в режиме FC. Обе аномалии также
имеют отражение на кривых ZFC в виде широких
пиков. Полевые зависимости намагниченности
данного соединения являются ненасыщенными и не
«замыкаются» даже в полях 90 кЭ. При ориентации
магнитного поля параллельно оси a образца наблю-
дается перегиб полевых зависимостей в окрестности
нулевого поля, возможно, свидетельствующего о
сосуществовании в Cu2FeBO5 минимум двух маг-
нитных подсистем с разной степенью упорядочения
и магнитной анизотропией.

Для более точного определения температур дан-
ных аномалий были построены температурные зави-
симости производной ∂(MT )/∂T , соответствующие
температурному ходу теплоемкости для антиферро-
магнетиков [12] (рис. 5). Были обнаружены два пи-
ка при температурах T1 = 28K и T2 ≈ 10K. В бо-
лее ранних работах, посвященных магнитным свой-
ствам людвигита Cu2FeBO5, также сообщалось о по-
следовательности фазовых переходов в данном со-
единении, соответствующих упорядочению разных
подсистем, по аналогии с моножелезным людвиги-
том Fe3BO5 [17]. В данной работе также было по-
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Рис. 5. (В цвете онлайн) Зависимости производной

∂(MT )/∂T и произведения MT людвигита Cu2FeBO5 для

направлений внешнего магнитного поля H перпендикуляр-

но и параллельно оси a, H = 30 кЭ

казано присутствие двух аномалий температурных
зависимостей намагниченности, которые могут быть
связаны с разными магнитными подсистемами ис-
следуемого людвигита. Для более точного определе-
ния типа и степени магнитного упорядочения, воз-
можного присутствия фазы спинового стекла в дан-
ном соединении необходимо проведение дальнейших
исследований.

Для всех представленных в данной работе со-
единений с помощью модифицированного закона
Кюри–Вейса [12] был выполнен анализ темпера-
турного хода обратной магнитной восприимчиво-
сти. Оценены температуры Кюри–Вейса, постоян-
ные Кюри и эффективные магнитные моменты. По-
лученные данные представлены в табл. 5. Обрат-
ная зависимость магнитной восприимчивости для
железо-содержащего людвигита линейна в широ-
ком температурном диапазоне, температуры Кюри–
Вейса (350–400 K) свидетельствуют о сильных анти-
ферромагнитных взаимодействиях в данном соеди-
нении. По результатам подгонки и расчета величины
эффективного магнитного момента было обнаруже-
но хорошее согласие данных для спинов ионов S и
g-факторов Ланде (S(Fe3+) = 5/2, S(Cu2+) = 1/2,
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g(Fe3+) = 2 [22], g(Cu2+) = 2.2 [12]). Аналогичные
зависимости марганец- и хром-содержащих людви-
гитов достаточно нелинейные, что является след-
ствием как недостаточного температурного диапа-
зона от температур переходов до комнатной, так и
присутствия в данных соединениях короткодейству-
ющих взаимодействий уже в парамагнитной фа-
зе. В связи с этим, в отличие от железного лю-
двигита, в Cr- и Mn-содержащих людвигитах эф-
фективные магнитные моменты, рассчитанные и
экспериментально полученные, несколько различа-
ются. Однако качественное согласие присутствует
(S(Mn3+) = 2, S(Cr3+) = 3/2, g(Mn3+) = 2 [12],
g(Cr3+) = 2 [23]).

6. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Медные оксибораты со структурой людвигита
Cu2MBO5 (M = Cr, Fe, Mn) в зависимости от сор-
та трехвалентного катиона демонстрируют ряд осо-
бенностей структурных и магнитных свойств. На-
ряду с различиями физических свойств, сорт трех-
валентного катиона также оказывает значительное
влияние на картину кристаллообразования и со-
став многокомпонентных растворов-расплавов на
основе Bi2O3–MoO3–Na2O–B2O3. Проведено срав-
нение структурных свойств исследуемых людвиги-
тов. Было обнаружено существенное различие длин
связей металл-кислородных октаэдров людвигита
Cu2CrBO5, полученного в данной работе, и анало-
гичного соединения, полученного в [8] с помощью
метода твердофазного синтеза. Анализ спектров КР
неориентированных монокристаллов синтезирован-
ных образцов показал качественное согласие с дан-
ными рентгеноструктурного анализа о степени ка-
тионного упорядочения в Cu2MBO5 (M = Cr, Fe,
Mn). Представлены температурные и полевые за-
висимости намагниченности Cu2FeBO5, Cu2MnBO5

и Cu2CrBO5. Полученные зависимости марганец-
медного и хром-медного людвигитов демонстриру-
ют хорошее согласие с более ранними исследовани-
ями [6,7] и [8], соответственно. Однако температур-
ная зависимость намагниченности Cu2CrBO5, полу-
ченная на группе монокристаллов в данной работе,
обладает более ярко выраженным пиком намагни-
ченности при TN = 118K, а также наглядно про-
сматриваются аномалии температурного хода на-
магниченности при температурах ниже TN , обнару-
жена область существования спин-флоп-перехода.
Магнитное поведение людвигита Cu2FeBO5, обла-
дающего намного меньшей степенью катионного
порядка и высокой чувствительностью магнитных

свойств к распределению катионов Cu/Fe по неэк-
вивалентным позициям, значительно отличается от
хром- и марганец-содержащих образцов. Обнару-
жены два магнитных фазовых перехода в дан-
ном соединении при температурах T1 = 28K и
T2 ≈ 10K. Анализ температурных зависимостей об-
ратной магнитной восприимчивости показал при-
сутствие сильных антиферромагнитных взаимодей-
ствий в Cu2FeBO5.
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Парамагнитная восприимчивость и корреляционная функция спиновой плотности исследуются с

помощью динамической теории спиновых флуктуаций вблизи температуры Кюри TC . Рассчитанные

критические индексы восприимчивости и корреляционного радиуса для Fe, Co и Ni находятся в

разумном согласии со значениями, полученными на основе измерений объемной восприимчивости

и экспериментов по нейтронному рассеянию. Показано, что степенной закон в критической области

имеет место при температурах до 1.10–1.15 TC , что дает оценку области критических температур в

ферромагнитных металлах.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Парамагнитные свойства ферромагнитных ме-
таллов обычно описываются в двух различных тем-
пературных интервалах: при температурах значи-
тельно выше температуры Кюри TC , где обрат-
ная восприимчивость подчиняется линейному зако-
ну Кюри – Вейсса, и в критической области непо-
средственно вблизи TC , где имеет место степенная
зависимость [1–3]. Однако нет теории, способной
предсказать экспериментальные значения критиче-
ских индексов и определить точку перехода меж-
ду критическим поведением и законом Кюри – Вейс-
са [4, 5].

Все теории среднего поля, включая динамиче-
ские [6–9], дают одно и то же значение критического
индекса для парамагнитной восприимчивости: γ = 1

(закон Кюри – Вейсса). Расчеты парамагнитной вос-
приимчивости “из первых принципов”, использую-

* E-mail: melnikov@cs.msu.ru

щие эффективные гамильтонианы с классическими
спинами, также не дают отклонения от закона Кю-
ри – Вейсса [10–12].

Приложения теории ренормгруппы ограничены
либо простыми моделями с локализованными спина-
ми, такими как модели Изинга или Гейзенберга [13],
либо низкотемпературными магнитными фазовыми
переходами в магнетиках с коллективизированными
электронами [14–16].

Гауссово приближение можно использовать для
изучения критического поведения металлов, если
флуктуации не слишком велики. Другими словами,
гауссово приближение применимо при температу-
рах, не слишком близких к TC , например, в желе-
зе при (T − TC)/TC > 0.01 [17]. Приближение слу-
чайных фаз (ПСФ) [18] и теория Гинзбурга – Лан-
дау [19] описывают гауссовы флуктуации, используя
только среднее поле, и дают те же значения для кри-
тических индексов восприимчивости γ = 1 и кор-
реляционного радиуса ν = 1/2, что и теория сред-
него поля (подробнее см., например, [20]). Динами-
ческая теория спиновых флуктуаций (ДТСФ) [21]
использует оптимальное гауссово приближение, ко-
торое описывает флуктуации с помощью самосогла-
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сованного усреднения по гауссовым конфигурациям
поля.

Мы используем ДТСФ для расчета критических
показателей парамагнитной восприимчивости и кор-
реляционного радиуса в Fe, Co и Ni, а также для
оценки области критических температур в ферро-
магнитных металлах.

Работа имеет следующую структуру. В разд. 2
мы исследуем парамагнитную восприимчивость и
сравниваем рассчитанный критический индекс со
значениями, полученными на основе измерений объ-
емной восприимчивости и экспериментов по ней-
тронному рассеянию. В разд. 3 мы изучаем корреля-
ционную функцию, вычисляем критический индекс
корреляционного радуса и сравниваем его с экспери-
ментальным значением, полученным в нейтронном
рассеянии. В разд. 4 приводим основные выводы.

2. МАГНИТНАЯ ВОСПРИИМЧИВОСТЬ

В ДТСФ электрон-электронное взаимодействие
заменяется взаимодействием электронов с флукту-
ирующим обменным полем. Парамагнитная неуси-
ленная восприимчивость χ0

q(ε) определяется выра-
жением

χ0
qm = −1

2

〈
∂2F1(V )

∂Vqm∂V−q−m

〉
,

где

F1(V ) = −T lnTr e−H0/T − T Tr lnG0 + T Tr lnG(V )

— свободная энергия невзаимодействующих элек-
тронов в поле V , выраженная через функцию Грина

G(V ) = (ε+ µ−H0 − V )−1.

Здесь µ — химический потенциал, H0 — сумма ки-
нетической и потенциальной энергий невзаимодей-
ствующих электронов и G0 = (ε+ µ−H0)

−1. Сред-
нее значение 〈. . . 〉 по всем конфигурациям поля V

вычисляется самосогласованно при каждой темпе-
ратуре (подробнее см. [21]).

Усиленная восприимчивость χq(ε) выражается
через неусиленную восприимчивость χ0

q(ε) по фор-
муле

χq(ε) =
χ0
q(ε)

1− ũχ0
q(ε)

,

где ũ = u/N (u — константа взаимодействия, N —
число электронов). Отметим отличие этого выраже-
ния от выражения в ПСФ [18], где неусиленная вос-
приимчивость определяется только одной конфигу-

рацией обменного поля, минимизирующей свобод-
ную энергию:

χ0
qm

∣∣∣
RPA

= −1

2

∂2F1(V̄ )

∂Vqm∂V−q−m
.

Выражение в ПСФ для χ0
q(ε) представляет собой

просто сдвинутую функцию Линдхарда без поправ-
ки за счет собственной энергетической части. При-
менение ПСФ к критическому рассеянию дало хо-
рошее согласие с экспериментом в железе, но не в
никеле [18].

Однородную статическую восприимчивость
можно аппроксимировать законом Кюри – Вейсса

χ =
m2

eff

3kB(T −ΘC)
(1)

в широком диапазоне температур выше TC . В
ДТСФ статическая однородная восприимчивость
χ0(0) измеряется в единицах g2µ2

B/2 и ее связь с
восприимчивостью Кюри – Вейсса (1) задается соот-
ношением χ = N−1χ0(0) g

2µ2
B/2. Эффективный мо-

мент meff и парамагнитная температура Кюри ΘC ,
рассчитанные в ДТСФ, хорошо согласуются с изме-
рениями объемной намагниченности для всех трех
ферромагнитных металлов [22]. Рассчитанная па-
рамагнитная температура Кюри ΘC на 7–8% боль-
ше, чем ферромагнитная температура Кюри TC , что
свидетельствует об отклонении обратной восприим-
чивости от прямой вблизи TC . При температурах до
1.10–1.15TC обратная восприимчивость χ−1

0 (0) под-
чиняется степенному закону

χ−1 ∝ (T − TC)
γ . (2)

Чтобы получить значение критического показа-
теля γ из расчетов ДТСФ, мы используем резуль-
таты для обратной восприимчивости в логарифми-
ческой шкале (см. рис. 1). Для сравнения с экспери-
ментом мы берем макроскопическую массовую вос-
приимчивость χg, которая связана с микроскопиче-
ской восприимчивостью χ уравнением χ = ρΩWS χg,
где ρ— плотность металла, ΩWS — объем элементар-
ной ячейки Вигнера – Зейтца. Как видно из рисунка,
разумное согласие достигается для всех трех ферро-
магнитных металлов. Расчетные значения критиче-
ского индекса γ (от 1.04TC до 1.12TC) в Fe, Co и Ni
представлены в табл. 1.

Точка, где две температурные зависимости (1)
и (2) сближаются, указывает на конец критической
области. Эта точка составляет около 1.10–1.15TC
для Co и Ni. В Fe критическая область простирает-
ся до конца α-фазы. Эти результаты согласуются с
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Рис. 1. (Левая ось) Обратная массовая восприимчивость

Fe, Co и Ni в логарифмической шкале, рассчитанная в

ДТСФ и полученная из эксперимента в Fe [23,24], Co [25]

и Ni [24,26]. Красная штриховая линия — степенной закон

(2) с параметрами, отвечающими эксперименту. (Правая

ось) Обратный корреляционный радиус Fe, Co и Ni в лога-

рифмической шкале, рассчитанный в ДТСФ и полученный

из эксперимента в Fe [27,28], Co [29] и Ni [30,31]. Красная

штриховая линия — степенной закон (6) с параметрами,

отвечающими эксперименту

Таблица 1. Критические показатели γ для Fe, Co и Ni,

рассчитанные в ДТСФ и полученные в эксперименте

ДТСФ Эксперимент

Fe (ОЦК) 1.35± 0.03
1.33 [24]

1.33± 0.02 [32]†

Co (ГЦК) 1.24± 0.03
1.21± 0.04 [33]

1.23± 0.05 [29]†

Ni (ГЦК) 1.26± 0.03
1.29± 0.03 [26]

1.315(15) [34]†

† Эксперимент по нейтронному рассеянию.

тем, что относительная разность пара- и ферромаг-
нитной температур Кюри (ΘC−TC)/TC в Fe больше,
чем в Co и Ni [22].

3. КОРРЕЛЯЦИОННАЯ ФУНКЦИЯ

Вблизи фазового перехода второго рода при ко-
нечных температурах термодинамическое поведе-
ние нечувствительно к квантовомеханическим эф-
фектам, и ферромагнетик можно успешно модели-
ровать в классическом (статическом) приближении.
Действительно, корреляционная длина увеличива-
ется до бесконечности в точке фазового перехода,
т.е. становится намного больше, чем масштаб дли-
ны, на котором важны квантовые эффекты (см., на-
пример, [20]). Следовательно, для расстояний, боль-
ших по сравнению с межатомным расстоянием, и
температур, близких к TC , спиновый коррелятор
C(r) может быть аппроксимирован формулой Орн-
стейна – Цернике

C(r) ∝ 1

r
e−r/rc , (3)

где rc — корреляционный радиус. Это выражение
было получено сначала для магнетиков с локализо-
ванными спинами в модели Гейзенберга [35], затем
для магнетиков с коллективизированными электро-
нами в модели электронного газа [18] и, наконец,
для ферромагнитных металлов в ДТСФ [36]. Вбли-
зи TC зависимость корреляционного радиуса rc от
температуры описывается степенным законом

rc ∝ (T − TC)
−ν . (4)

Теория среднего поля, ПСФ и теория Гинзбур-
га – Ландау дают значение критического показателя
ν = 1/2 (см., например, [18, 20]).
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Значения ν, полученные из экспериментов по
критическому рассеянию нейтронов в металлах,
существенно отличаются от ν = 1/2. Критиче-
ское рассеяние нейтронов в основном анализиру-
ется с помощью приближения квазиупругого рас-
сеяния, что приводит к формуле Орнстейна – Цер-
нике. Параметры в формуле Орнстейна – Цернике
получают с помощью аппроксимации эксперимен-
тальных результатов. Поскольку спиновую корре-
ляционную функцию C(r) нельзя измерить непо-
средственно, удобнее использовать ее преобразова-
ние Фурье C(q), которое пропорционально интен-
сивности рассеяния нейтронов. При малых q функ-
цию C(q) можно аппроксимировать фурье-образом
коррелятора Орнстейна – Цернике (3), который име-
ет лоренцеву форму:

C(q) ∝ 1

κ2 + q2
, (5)

где κ — обратный корреляционный радиус r−1
c . Из

уравнения (4) следует

κ ∝ (T − TC)
ν . (6)

Экспериментальные значения для ν, полученные с
помощью аппроксимации обратного корреляционно-
го радиуса κ степенным законом (6), представлены в
табл. 2. Как и в случае с γ, экспериментальное значе-
ние ν для кобальта ниже, чем для железа и никеля.

Таблица 2. Критические показатели ν для Fe, Co и Ni,

рассчитанные в ДТСФ и полученные в эксперименте

ДТСФ Эксперимент

Fe (ОЦК) 0.67± 0.03 0.67± 0.01 [27]

Co (ГЦК) 0.61± 0.03 0.65± 0.04 [29]

Ni (ГЦК) 0.62± 0.03 0.701± 0.004 [37]

В ДТСФ коррелятор спиновой плотности
C(q) = 〈sqs−q〉 вычисляется с помощью теории
линейного отклика:

〈sqs−q〉 =
1

2π

∫
B(ε) Imχq(ε) dε, (7)

где B(ε) = (eε/T − 1)−1 — функция Бозе. В статиче-
ском приближении флуктуационно-диссипационная
теорема (7) принимает вид

〈sqs−q〉 =
T

2
χq(0),

где χq(0) — статическая восприимчивость. При ма-
лых q получаем лоренцеву форму спинового корре-
лятора:

〈sqs−q〉 =
NT

2uλL

1

a2 + b2(q/qB)2
,

где qB — “радиус” зоны Бриллюэна, а все осталь-
ные коэффициенты вычисляются самосогласованно
при каждом T [36]. Таким образом, коррелятор C(r)
имеет форму Орнcтейна – Цернике (3), где корреля-
ционный радиус

rc = |b|/(|a|qB)

вычисляется самосогласованно в ДТСФ.
Рассчитанный нами корреляционный радиус на-

ходится в разумном согласии с полученным экспери-
ментально в Fe, Co и Ni. На рисунке показано, что
r−1
c линейно зависит от приведенной температуры

в логарифмической шкале в том же диапазоне тем-
ператур, что и обратная восприимчивость. Прямая
линия, полученная среднеквадратичной аппрокси-
мацией рассчитанного r−1

c как функции (T−TC)/TC
в логарифмической шкале, имеет почти тот же на-
клон, что и среднеквадратическая аппроксимация
экспериментальных результатов (табл. 2). При тем-
пературах выше 1.15TC обратный корреляционный
радиус в ДТСФ линейно растет с увеличением тем-
пературы для всех трех ферромагнитных металлов,
как и обратная восприимчивость.

Напомним, что применение ДТСФ, основанной
на гауссовом приближении, оправдано, если спино-
вые флуктуации достаточно малы (то же касается и
теории Гинзбурга – Ландау, см., например, [17]). Это
условие не выполняется в непосредственной бли-
зости от точки фазового перехода, где необходимо
учитывать члены старших порядков в разложении
свободной энергии по флуктуациям. Перенормиро-
ванное гауссово приближение ДТСФ [38] учитывает
члены третьего и четвертого порядков в разложении
свободной энергии по флуктуациям. Расчеты обрат-
ной восприимчивости и корреляционной функции с
использованием перенормированного гауссова при-
ближения подтверждают результаты ДТСФ в диа-
пазоне от 1.01TC до 1.10TC. Для температур, близ-
ких к TC , необходимо учитывать члены всех поряд-
ков в разложении свободной энергии. Построение
такой теории представляет собой отдельную зада-
чу. Однако при температурах около 1.1 TC и выше
ДТСФ дает удовлетворительное согласие с экспери-
ментом и позволяет оценить критические индексы и
определить верхнюю границу области критических
температур.
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Модификация лоренцевой формы спинового кор-
релятора (5) была получена в модели Гейзенбер-
га [39]. В точке Кюри этот подход дает C(q) ∝ q−2+η,
где η — критический показатель, определяющий по-
ведение коррелятора при малых q. Однако в объем-
ных металлах значения η небольшие: около 0.07 в
Fe и 0.03 в Co [40], и лоренцева форма (η = 0) да-
ет адекватное описание малоуглового критического
рассеяния выше TC [28, 29, 31].

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Мы показали, что в 3d-ферромагнитных метал-
лах обратная парамагнитная восприимчивость и об-
ратный корреляционный радиус следуют степенно-
му закону в критической области до 1.10–1.15 TC, а
затем происходит переход к линейному закону Кю-
ри – Вейсса. Результаты ДТСФ для критических ин-
дексов парамагнитной восприимчивости γ и корре-
ляционного радиуса ν в Fe, Co и Ni дают заметное
улучшение по сравнению с результатами ПСФ и тео-
рии Гинзбурга – Ландау и находятся в разумном со-
гласии с экспериментом.

Финансирование. Исследование выполнено в
рамках государственного задания Министерства на-
уки и высшего образования Российской Федерации
(тема “Quantum” № AAAA-A18-118020190095-4).
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Методами магнитно-силовой, поляризационно-оптической и нелинейно-оптической микроскопии изуче-

ны магнитные свойства приповерхностного слоя эпитаксиальной пленки феррита-граната, легированного

висмутом, со слабой одноосной анизотропией. Показано, что вблизи свободной поверхности пленки

наблюдается значительная модуляция интенсивности оптической второй гармоники вдоль полосо-

вых доменов. Это обусловлено периодическими искажениями структуры полосовых доменов вблизи

поверхности пленки и наличием приповерхностных несквозных доменов, обнаруженных с помощью

магнитно-силовой микроскопии (МСМ). Полученная серия МСМ-изображений пленки в планарном

магнитном поле с напряженностью, изменяющейся от −400Э до 400Э, показывает квазистатический

процесс зарождения несквозных доменов, периодически расположенных вдоль полосовых.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Диэлектрические магнитные пленки и кристал-
лы, и особенно их доменная структура, в течение
длительного времени являются предметом интен-
сивных исследований [1]. Доменная структура опре-
деляет основные магнитные и магнитооптические
свойства магнетиков, что важно для их практиче-
ского использования в различных приложениях. Из-
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вестно, что в ряде случаев магнитостатические эф-
фекты приводят к тому, что доменная структура
эпитаксиальных слоев граната толщиной около 10
мкм может отличаться от простой полосовой [2], что
ранее было продемонстрировано с использованием
как методов оптической и магнитооптической мик-
роскопии, так и метода магнитно-силовой микроско-
пии (МСМ) [3]. Так, было показано, что магнитная
структура неоднородна по толщине пленок. В то же
время структура остаточной намагниченности при-
поверхностных слоев пленок граната представляет
большой интерес для изучения свойств магнитных
пленок и их применения в устройствах фотоники.

Экспериментальные методы поляризационной
микроскопии, основанные на магнитооптическом
эффекте Фарадея, позволяют получить усреднен-
ную по толщине пленки информацию о магнитной
структуре прозрачных диэлектрических магнитных
пленок, в том числе ферритов-гранатов, в то время
как состояние намагниченности вблизи поверхности
или интерфейсов остаются менее изученными.
Интересная информация о поверхностных слоях
может быть получена при использовании метода
магнитно-силовой микроскопии [4]. Например, в
работах [5, 6] сообщается о сложной поверхностной
магнитной структуре пленок граната и обнару-
жении неоднородности магнитных свойств по их
глубине.

С другой стороны, высокая поверхностная и
межфазная чувствительность является отличитель-
ным признаком нелинейно-оптического метода гене-
рации оптической второй гармоники (ГВГ) [7]. По-
скольку ГВГ запрещена для объема центросиммет-
ричных сред в электрическом дипольном приближе-
нии, основные источники второй гармоники (ВГ),
как и других нелинейно-оптических эффектов чет-
ного порядка, локализованы в областях нарушения
симметрии, т.е. на поверхности и внутренних гра-
ницах раздела, что и определяет уникальные воз-
можности метода ГВГ для диагностики интерфей-
сов. В первой [8] и последующих [9–12] работах бы-
ло показано, что в случае магнитных материалов
возможно наблюдение нелинейно-оптических анало-
гов магнитооптических эффектов, которые харак-
теризуют магнитные свойства границ раздела цен-
тросимметричных сред. Таким образом, метод ГВГ
может быть применен для исследования поверхно-
сти ферритов-гранатов, относящихся к кубическому
классу симметрии (m3m), что уже было продемон-
стрировано в ряде работ, например, в [13–15]. При
наличии слабого отклонения структуры феррита-
граната от центросимметричной область зондирова-

ния определяется глубиной проникновения оптиче-
ского поля накачки или второй гармоники, и если
длина волны ВГ соответствует области поглощения,
параметры ГВГ отражают свойства приповерхност-
ного слоя граната толщиной в единицы микромет-
ров.

В данной работе сравнительные исследования
методами магнитно-силовой, поляризационно-
оптической и нелинейно-оптической микроскопии
использованы для изучения доменной структуры
приповерхностного слоя эпитаксиальной пленки
состава Lu2.1Bi0.9Fe5O12.

2. ИССЛЕДОВАННЫЕ СТРУКТУРЫ И
МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА

Исследования доменной структуры были выпол-
нены для эпитаксиальных пленок граната состава
Lu2.1Bi0.9Fe5O12 толщиной 10 мкм, выращенных ме-
тодом жидкофазной эпитаксии на подложке галлий-
гадолиниевого граната, Gd3Ga5O12, с кристалличе-
ской ориентацией (111). Метод жидкофазной эпи-
таксии, или метод синтеза пленок из переохла-
жденного раствора – расплава на кристаллографи-
чески родственных подложках, позволяет получать
наиболее совершенные монокристаллические плен-
ки ферритов-гранатов и активно используется для
синтеза высококачественных пленок толщиной от
десятков нанометров [16] до десятков и сотен мик-
рометров [17, 18]. Известно, что такого рода пленки
в отсутствие внешнего магнитного поля характери-
зуются структурой полосовых доменов, в которых
намагниченность ориентирована преимущественно
перпендикулярно плоскости поверхности [19, 20].

В нашей работе исследование магнитного от-
клика доменной структуры проводилось методом
магнитно-силовой микроскопии (SmartSPM (AIST-
NT)). Были использованы изготовленные специаль-
ным образом зонды, покрытые слоем 8 нм CoPt [21].
Такие кантилеверы имеют малый магнитный мо-
мент и позволяют получать магнитные изображения
без искажений доменной структуры, вызываемых
обычно в магнитомягких материалах магнитным
полем зонда. Сканирование проводилось в двухпро-
ходном режиме. Измерение линейных оптических
спектров было проведено при использовании спек-
трометров JASCO J-1500 и Avesta; измерение эф-
фекта Фарадея проводилось при нормальном паде-
нии света при условии приложения магнитного по-
ля напряженностью около 200 Э вдоль пучка све-
та при угле между поляризатором и анализатором
30◦. Измерение полярного эффекта Керра выпол-
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нялось при угле падения 45◦ p-поляризованного из-
лучения с использованием анализатора, ориентиро-
ванного под углом 45◦ относительно плоскости па-
дения света.

Изучение нелинейного отклика пленок граната
методом микроскопии оптической ВГ проводилось
на экспериментальной установке с использованием в
качестве накачки излучения лазера на титанате сап-
фира (длительность импульса 60 фс, частота следо-
вания 80 МГц, средняя мощность 50 мВт) с длиной
волны 850 нм, оснащенной фокусирующим и соби-
рающим объективами Mitutoyo M Plan Apo 100 с
числовой апертурой 0.7 [22]. Исследования прово-
дились в геометрии на пропускание при нормаль-
ном падении излучения накачки, диаметр лазерного
пятна на образце составлял около 0.9 мкм. Излуче-
ние ВГ, прошедшее через пленку, спектрально вы-
делялось соответствующим набором фильтров, про-
ходило через анализатор (призма Глана – Тейлора)
и регистрировалось фотоумножителем (Hamamatsu
R4220p).

Нелинейно-оптический отклик пленок граната
был исследован также в стандартной схеме генера-
ции магнитоиндуцированной ВГ, при этом диаметр
области лазерного зондирования составлял около
50 мкм; в этом случае фокусировка лазерного излу-
чения на поверхности образца проводилась с помо-
щью линзы с фокусным расстоянием 5 см. Анизо-
тропные зависимости интенсивности ВГ измерялись
при вращении пленки относительно нормали к ее по-
верхности при фиксированных линейных поляриза-
циях излучения накачки и регистрируемого сигнала
ВГ. Статическое магнитное поле прикладывалось в
требуемой геометрии с помощью либо постоянных
магнитов (H ≈ 2.5 кЭ), либо электромагнита.

3. ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ

3.1. Линейная оптическая спектроскопия

Спектры линейного пропускания, оптической
плотности и магнитооптического эффекта Фарадея,
измеренные при нормальном падении зондиру-
ющего излучения на пленку граната, приведены
на рис. 1. Видно сильное поглощение пленки для
длин волн света менее 550 нм, что соответствует
литературным данным [23]. Заметим, что из рис. 1b
следует, что на длине волны 425 нм (соответствую-
щей длине волны ВГ в наших нелинейно-оптических
измерениях) поглощение возрастает на 4 порядка
по сравнению с этой величиной при длине волны
накачки, генерируемой титан-сапфировым лазером
(850 нм).

Рис. 1. a) Спектры линейного пропускания и магнитоопти-

ческого эффекта Фарадея пленки Lu2.1Bi0.9Fe5O12.

b) Спектр оптической плотности; на вставке — гистере-

зис полярного магнитооптического эффекта Керра этой

же пленки

Измерения магнитооптических эффектов Кер-
ра (МОЭК) показали существенное различие по-
лей насыщения для полярного (магнитное поле
приложено перпендикулярно поверхности пленки,
Hsat ≈ 2.3 кЭ, рис. 1b) и латерального (Hsat ≈ 250Э)
намагничивания, что указывает на наличие магнит-
ной анизотропии исследуемой пленки.

3.2. Поляризационно-оптическая и

магнитно-силовая микроскопия

На рис. 2a приведено оптическое изображение
пленки феррита-граната в проходящем свете при
угле между поляризатором и анализатором 30◦ в
отсутствие подмагничивающих полей. Видна лаби-
ринтная доменная структура, типичная для пле-
нок граната, однако следует отметить наличие пе-
риодической слабо выраженной модуляции ширины
доменов. Существенно более ярко тонкая структу-
ра доменных границ проявляется на изображении,
полученном с помощью магнитно-силовой микро-

43



Е. А. Мамонов, В. Б. Новиков, А. И. Майдыковский и др. ЖЭТФ, том 163, вып. 1, 2023

Рис. 2. a) Оптическое изображение пленки в проходя-

щем свете при угле между поляризатором и анализатором

≈30◦. b) МСМ-изображение пленки граната

скопии (рис. 2b). Различие этих двух изображений
обусловлено не только более высоким разрешени-
ем МСМ, но и тем, что магнитооптическое изобра-
жение формируется за счет вклада намагниченно-
сти преимущественно в объеме пленки, тогда как
магнитно-силовая микроскопия отражает структу-
ру полей рассеяния доменов в приповерхностном
слое [24]. При наложении внешнего магнитного по-
ля в плоскости пленки домены разворачиваются по
направлению поля и постепенно контраст в МСМ-
изображении доменов исчезает.

Мы провели серию МСМ-измерений во внеш-
нем планарном поле при его изменении от −400Э
до 400 Э с шагом в 1 Э. Некоторые из полученных
изображений представлены на рис. 3. В области маг-
нитных полей ±40 Э зигзагообразная модуляция по
длине полосовых доменов наиболее выражена и на-
блюдается как с помощью МСМ (рис. 2b, 3d,e), так
и с помощью поляризационно-оптической микроско-
пии (рис. 2a). В магнитных полях, превышающих
±200 Э, на МСМ-изображениях полосовых доменов
заметны элементы размером ∼ 0.5 мкм, периодиче-
ски (с периодом ∼1 мкм) расположенные над по-
лосовыми доменами (рис. 3b,c,f ). Поскольку разме-
ры этих элементов и их период в 4–5 раз меньше
размеров полосовых доменов, есть основания пола-
гать несквозную природу этих элементов доменной
структуры. Как правило, ветвление в приповерх-
ностном слое характерно для пленок, имеющих су-
щественную неоднородность магнитных свойств по
толщине [1]. Наиболее вероятная причина этого со-
стоит в изменении поля одноосной анизотропии по
толщине пленки, оценить величину которого можно
по спектру спин-волнового резонанса [25, 26]. Наши
измерения показали, что для данной пленки оно со-
ставляет около 270 Э. В магнитных полях, превыша-
ющих ±350 Э, модуляции изображений полосовых
доменов не наблюдается (рис. 3a).

Рис. 3. Эволюция МСМ-изображений доменной структу-

ры при изменении внешнего плоскостного магнитного поля

от −390Э до +240Э; величина напряженности магнитно-

го поля, при котором выполнено МСМ-измерение, указана

возле каждой панели

3.3. Генерация магнитоиндуцированной

второй гармоники в пленках граната:

магнитный гистерезис и анизотропия

Азимутальные зависимости интенсивности ВГ
при нормальном падении излучения накачки на об-
разец приведены на рис. 4. Измерения выполнены
в схеме на пропускание либо в отсутствие внешне-
го магнитного поля, либо при приложении к образ-
цу статического магнитного поля напряженностью
около 2.5 кЭ в геометрии Фохта; в последнем слу-
чае при любом азимутальном положении пленка бы-
ла намагничена одинаковым образом, что исклю-
чало эффект магнитоиндуцированной анизотропии
ВГ. В обоих случаях зависимости интенсивности ВГ
от азимутального угла ψ, I2ω(ψ), содержат шесть эк-
видистантно расположенных максимумов интенсив-
ности ВГ на полный оборот структуры, что соот-
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Рис. 4. Азимутальные угловые зависимости интенсивности

ВГ для параллельных (темные символы) и ортогональных

(светлые символы) поляризаций излучения накачки и ВГ,

при падении излучения накачки под нормалью к пленке.

На вставке — соответствующая схема измерения анизо-

тропных зависимостей ВГ

ветствует отклику грани (111) кубического кристал-
ла [27]. Видно, что для ортогональных поляризаций
излучения ВГ угловое положение максимумов раз-
лично, что также соответствует симметрии отклика
исследуемой поверхности. Одинаковый вид зависи-
мостей I2ω(ψ), измеренных как в отсутствие, так и
при наличии статического насыщающего магнитно-
го поля, указывает на отсутствие в приповерхност-
ном слое граната остаточной плоскостной намагни-
ченности.

На рис. 5 приведены магнитные гистерезисы ин-
тенсивности ВГ в геометрии Фохта при нормальном
падении излучения накачки на образец со стороны
подложки (рис. 5a) и со стороны пленки (рис. 5b)
для азимутального положения пленки, соответству-
ющего минимуму азимутальной зависимости I2ω(ψ)
(ψ = 90◦); поляризации излучения накачки и ВГ
были ортогональны приложенному магнитному по-
лю, как схематично показано на вставках к рисунку.
Обращает на себя внимание различие форм зависи-
мостей ГВГ от магнитного поля при смене геомет-
рии взаимодействия: в первом случае зависимость
I2ω(H) в значительной степени асимметрична, тогда
как кривая на рис. 5b почти симметрична по отноше-
нию к знаку поляH . Обсуждение этих зависимостей
приведено в следующем разделе.

Аналогичные измерения выполнены для мак-
симумов азимутальной зависимости интенсивности
ВГ, ψ = 0◦ и ψ = 180◦ (см. рис. 4) при падении ла-

Рис. 5. Зависимости интенсивности ВГ от магнитного по-

ля, приложенного в схеме магнитооптического эффекта

Фохта, для азимутального положения пленки, соответству-

ющего минимуму зависимости I2ω(ψ) (ψ = 90◦ при па-

дении излучения накачки со стороны (a) подложки и (b)

пленки; (c,d) для максимумов азимутальной зависимости

интенсивности ВГ, ψ = 0◦ и ψ = 180◦ при падении излу-

чения накачки со стороны подложки

зерного излучения со стороны подложки (рис. 5c,d).
Смена знака магнитного эффекта в этом случае
связана с инверсией фазы магнитоиндуцированных
компонент квадратичной магнитоиндуцированной
восприимчивости при повороте пленки на 180◦, что
типично для отклика грани (111) феррита-граната.

3.4. Микроскопия второй гармоники

Пространственное распределение нелинейных
источников в пленках граната было проведено
методом микроскопии ВГ в схеме на пропускание.
Согласно нашим оценкам, этот метод при исполь-
зовании длины волны накачки 850 нм зондирует
приповерхностный слой пленки толщиной несколь-
ко сотен нанометров за счет малого коэффициента
пропускания пленки на частоте ВГ. На рис. 6 при-
ведены распределения интенсивности ВГ для па-
раллельных и скрещенных поляризаций излучения
накачки и ВГ в отсутствие внешнего магнитного
поля (a – d); при этом домены ориентированы
горизонтально. В случае, когда детектируемая
поляризация излучения ВГ параллельна доме-
нам (рис. 6a,b), наблюдается картина, качественно
схожая с оптическим и МСМ-изображениями
исследуемой пленки феррита-граната, а именно,
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интенсивности ВГ в соседствующих доменах суще-
ственно различны и наблюдается периодическая
модуляция нелинейного сигнала как вдоль границ
доменов, так и внутри самих доменов. Паттерн
интенсивности ВГ имеет зигзагообразную форму.
Отметим, что контраст изображения достигается за
счет большой величины магнитоиндуцированных
компонент поля ВГ.

Периодическая модуляция интенсивности ВГ
вдоль доменов еще более очевидно проявляется в
измерениях компоненты поляризации ВГ, перпен-
дикулярной доменам, период модуляции составляет
около 2 мкм (рис. 6c,d). Видно, что минимумы и
максимумы интенсивности ВГ в соседних доме-
нах смещены на половину периода, при этом вид
распределения интенсивности второй гармоники
преимущественно определяется поляризацией излу-
чения второй гармоники относительно доменов.

На рис. 6e,f приведены распределения угла пово-
рота плоскости поляризации излучения ВГ относи-
тельно поляризации волны накачки; измерения вы-
полнены для той же области пленок, изображения
которых приведены на рис. 6a–d. Видно, что в сосед-
них доменах поворот плоскости поляризации име-
ет разную величину, контраст угла поворота плос-
кости поляризации зависит от поляризации волны
накачки и превышает 30◦, при этом максимальные
значения поворота плоскости поляризации наблю-
даются в области середины доменов. Следует также
отметить зигзагообразную форму распределения на
рис. 6e,f, проявляющуюся и в других видах изме-
рений. При ориентации доменов перпендикулярно
рассмотренной выше качественно результаты оста-
ются аналогичными: сохраняются зигзагообразный
паттерн для распределения угла поворота плоскости
поляризации ВГ и определяющая роль поляризации
излучения ВГ в формировании паттерна интенсив-
ности ВГ.

4. ОБСУЖДЕНИЕ

Изображения пленки феррита-граната, получен-
ные методами магнитно-силовой, поляризационно-
оптической и нелинейно-оптической микроскопии,
отражают наличие полосовых доменов, а также пе-
риодической модуляции доменной структуры при-
поверхностного слоя с приблизительно в два ра-
за меньшим периодом, имеющей зигзагообразную
структуру. Аналогичные результаты, связанные с
периодическим искажением профиля приповерх-
ностных доменных границ, в МСМ-исследованиях
наблюдались ранее для пленок граната схожего со-

Рис. 6. a – d) Распределения интенсивности ГВГ в пленках

граната в схеме на пропускание после намагничивания в

плоскости пленки в горизонтальном направлении для по-

ляризаций излучения накачки и ВГ, показанных стрелками

на рисунках. e,f ) Распределения магнитоиндуцированного

поворота плоскости поляризации излучения ВГ для поля-

ризаций излучения накачки параллельно и перпендикуляр-

но доменам

става с осью легкого намагничивания вдоль норма-
ли к пленке [5].

Рассмотрим возможные механизмы генерации
ВГ в схеме нелинейно-оптической микроскопии при
нормальном падении лазерного излучения накачки
на пленку. Следует предположить, что исследуе-
мый феррит-гранат имеет слабо искаженную кри-
сталлическую структуру, что было ранее показано
для аналогичных пленок граната [13]. С учетом то-
го, что в эксперименте регистрируется длина волны
ВГ 425 нм, попадающая в полосу поглощения грана-
та, а также используется высокоапертурный объек-
тив, в нелинейно-оптических изменениях зондирует-
ся приповерхностный слой толщиной менее 1 мкм —
в отличие от линейных оптических измерений. Кро-
ме того, выбор поляризации регистрируемого излу-
чения ВГ определяет и ориентацию намагниченно-
сти пленки. Так, при нормальном падении линейно
поляризованного излучения накачки и детектирова-
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нии компоненты излучения ВГ с такой же поляри-
зацией интенсивность ВГ будет определяться толь-
ко вкладом плоскостной компоненты намагниченно-
сти, перпендикулярной плоскости поляризации ВГ,
а также, в некоторых случаях, нормальной компо-
ненты намагниченности [9]. Таким образом, распре-
деления магнитоиндуцированного поворота плоско-
сти поляризации излучения ВГ (рис. 6e,f ) отражают
наличие областей пленки с намагниченностью, ори-
ентированной вдоль поверхности и имеющей про-
тивоположную направленность в соседних доменах.
Зигзагообразная форма изображений отражает, по-
видимому, форму замыкающих (несквозных) доме-
нов в приповерхностной части пленки.

Особенностью генерации ВГ в исследованных
пленках также является изменение формы магнит-
ного гистерезиса интенсивности ВГ при зондирова-
нии структуры со стороны подложки и со стороны
пленки для азимутальных положений, соответству-
ющих минимумам интенсивности ВГ (рис. 5a,b). В
первом случае генерация ВГ определяется свойства-
ми пленки вблизи ее свободной поверхности, во вто-
ром — вкладом вблизи границы раздела феррит-
гранат/гадолиний-галлиевый гранат. В отсутствие
внешнего магнитного поля генерация ВГ обращает-
ся в нуль, тогда как при приложении магнитного по-
ля разной полярности в геометрии эффекта Фохта
интенсивность ГВГ различна. Таким образом, кри-
сталлографическая (немагнитная) компонента ВГ
отсутствует для данного положения образца в ла-
бораторной системе координат, и вид магнитного
гистерезиса интенсивности ВГ определяется только
магнитоиндуцированными эффектами.

Различия интенсивности ВГ для насыщающих
магнитных полей разной полярности, немонотон-
ность зависимостей интенсивности ВГ от внешнего
магнитного поля и их асимметрия относительно ну-
левого значения внешнего магнитного поля указы-
вают на то, что в процессе ГВГ участвуют два типа
магнитоиндуцированных вкладов, нечетных (odd) и
четных (even) по магнитному полю, равных нулю
при нулевом внешнем магнитном поле, т. е.

I(2ω) ∝ |Eeven(2ω,M) +Eodd(2ω,M)|2.

Нечетные магнитоиндуцированные компоненты по-
ля на частоте ВГ определяют обычные магнит-
ные нелинейно-оптические эффекты и в простейшем
случае могут быть записаны в виде

Eodd(2ω,M) ∝ χ̂(3), oddE(ω)E(ω)M.

В качестве четных по магнитному полю могут

выступать компоненты квадратичной восприимчи-
вости, зависящие от градиента намагниченности
структуры M [28], вида

Eeven(2ω) ∝ χ̂(4), evenE(ω)E(ω)∇M

либо квадратичные по намагниченности

Eeven ∝ χ̂(4), evenE(ω)E(ω)MM,

где компоненты тензоров нелинейной восприимчи-
вости являются комплексными числами. Поскольку
четные составляющие поля ВГ Eeven(2ω) не зависят
от знака приложенного (насыщающего) магнитного
поля, изменение фазы нечетных магнитоиндуциро-
ванных компонент ВГ χ̂(3), odd при смене знака маг-
нитного поля приводит к различиям интенсивности
регистрируемой ВГ для +H и −H , что и наблюда-
ется в эксперименте.

Рассмотрим систему координат, связанную с
кристаллической структурой поверхности пленки
(111) и введем ось Y так, чтобы она являлась осью
симметрии кристаллической решетки, ось X на-
правлена перпендикулярно Y в плоскости пленки,
ось Z — вдоль нормали к поверхности пленки. Тогда
в максимуме азимутальной зависимости ГВГ (поля-
ризация излучения накачки вдоль оси Y ) процесс
генерации при параллельных ориентациях плоско-
сти поляризации излучения накачки и ВГ опре-
деляется следующими вкладами в нелинейную по-
ляризацию (при условии направленности внешнего
магнитного поля вдоль оси X): четный по внеш-

нему магнитному полю χ
(2)
yyyE

(ω)
y E

(ω)
y и нечетный

χ
(3)
yyyXE

(ω)
y E

(ω)
y Mx, где компоненты, обозначенные

заглавными буквами, ассоциированы со статической
намагниченностью. Для описания формы магнитно-
го гистерезиса интенсивности ВГ требуется привле-
чение четного по намагниченности вклада, равно-
го нулю при нулевом внешнем магнитном поле; в
таком качестве можно рассмотреть квадратичную
по намагниченности компоненту нелинейной поля-
ризации χ(4)

yyyXXE
(ω)
y E

(ω)
y MxMx. Для минимума ази-

мутальной зависимости в нелинейную поляризацию
будет входить нечетное по намагниченности слагае-
мое: χ(3)

xxxYE
(ω)
x E

(ω)
x My.

В качестве четных по намагниченности можно
рассмотреть два различных типа слагаемых: зави-
сящее от градиента вдоль оси Z компоненты намаг-
ниченности Mz χ

(4)
xxxzZE

(ω)
x E

(ω)
x ∇zMz в предположе-

нии наличия не зависящей по направлению от внеш-
него магнитного поля компоненты Mz и квадратич-
ное по намагниченности χ

(4)
xxxXYE

(ω)
x E

(ω)
x MyMx в
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предположении о том, что в использованном экс-
периментальном диапазоне значений внешнего маг-
нитного поля намагниченность пленки может иметь
латеральную компоненту, перпендикулярную внеш-
нему магнитному полю [29]. Аналогичным образом
возможно рассмотрение и в случае параллельности
внешнего магнитного поля и плоскости поляризации
излучения накачки и ВГ.

5. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Таким образом, выполнено экспериментальное
исследование доменной структуры приповерхност-
ного слоя эпитаксиальной пленки Lu2.1Bi0.9Fe5O12,
грани (111). На основании сравнения резуль-
татов картирования пленки методами магнитно-
силовой, поляризационно-оптической и нелинейно-
оптической микроскопии показано, что в приповерх-
ностном слое пленки граната феррита-граната на-
блюдается зигзагообразная модуляция структуры
полосовых доменов с периодом модуляции, сравни-
мым с шириной полосовых доменов, а также при-
сутствуют несквозные домены, характеризующиеся
остаточной намагниченностью в плоскости пленки.

Финансирование. Работа выполнена при под-
держке Российского научного фонда (грант №19-72-
20103). МСМ-измерения проведены при поддержке
Российского научного фонда (грант №19-19-00607-
П).
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Исследование влияния случайных 1D- и 2D-неоднородностей величины магнитной анизотропии на

форму и ширину линий ферромагнитного резонанса в тонкой пленке проведено методами стандарт-

ного и нового самосогласованных приближений. Показано, что ширины пиков резонансов в случае

2D-неоднородностей значительно уже, чем для 1D-неоднородностей. Асимметрия пиков характерна

как для 1D-, так и для 2D-неоднородностей, однако в последнем случае величина ее больше. Ширина

резонансной линии уменьшается, а амплитуда ее увеличивается с увеличением корреляционного вол-

нового числа неоднородностей kc. Амплитуда для 2D-неоднородностей растет значительно быстрее,

чем для 1D-неоднородностей. Величина безразмерного параметра kcd/π ∼ 1, где d — толщина пленки,

является критической: ширина резонансной линии имеет точку перегиба, асимметрия резонансной

линии и смещение пика ферромагнитного резонанса достигают своего максимального значения при

этой величине параметра. Показано, что новое самосогласованное приближение значительно лучше

описывает форму резонансной линии, чем стандартное.

Статья представлена в рамках публикации материалов VIII Евроазиатского симпозиума

«Тенденции в магнетизме» (EASTMAG-2022), Казань, август 2022 г.

DOI: 10.31857/S0044451023010066
EDN: NNGLOF

1. ВВЕДЕНИЕ

Уширение линии магнитного резонанса вызыва-
ется неоднородностями различных физических ве-
личин: магнитной анизотропии, обмена и т.д. Кор-
реляционный радиус rc этих неоднородностей мо-
жет меняться в широких пределах (десятки, сот-
ни и тысячи межатомных расстояний). Для теоре-
тического исследования влияния неоднородностей с
произвольными радиусами корреляций в некоторых
случаях достаточно первого неисчезающего прибли-

* E-mail: vignatch@iph.krasn.ru
** E-mail: d_tsikalov@iph.krasn.ru

*** E-mail: polukhin@iph.krasn.ru

жения теории возмущений (борновское приближе-
ние в теории конденсированных сред [1, 2], которое
называется приближением Бурре [3] в стохастиче-
ской радиофизике [4]). Например, исследование вли-
яния неоднородностей на кривые дисперсии и за-
тухания спиновых волн [5, 6] в приближении Бур-
ре позволило получить характерные изломы этих
кривых, позволяющие определять радиусы корре-
ляций. Однако методы теории возмущений непри-
емлемы для исследования формы и ширины линий
магнитного резонанса. Для этого необходим учет
процессов многократного рассеяния волн на неод-
нородностях. Самосогласованное приближение (self
consistent approximation, SCA) для такого учета бы-
ло предложено независимо в работах Мигдала [7] и
Крейчнана [8]. В этом приближении в бесконечном
ряде разложения функции Грина по степеням кор-
реляторов учитываются все диаграммы с непересе-
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кающимися корреляциями. Оно соответствует уче-
ту только первого члена разложения в ряд вершин-
ной функции Γ [9]. Это приближение широко приме-
няется в теории конденсированных сред под назва-
нием приближение Мигдала или самосогласованное
борновское приближение [10–14] и в стохастической
радиофизике под названием приближение Крейчна-
на [9,15,16]. Для целей данной работы мы будем на-
зывать его стандартным SCA. В рамках стандарт-
ного SCA исследовались влияния неоднородностей
величины анизотропии и обмена на ширину и фор-
му линий спин-волнового резонанса [17, 18].

Стандартное SCA удовлетворительно передает
зависимость ширины линии резонанса от средне-
квадратичной флуктуации и радиуса корреляций
неоднородностей. Однако оно сильно искажает ре-
альную форму резонансной линии, приближая ее
либо к куполообразной, либо к излишне асиммет-
ричной [17]. Поэтому в наших работах было пред-
ложено [19] и исследовано [20] новое SCA. В от-
личие от стандартного SCA, которое описывается
интегральным уравнением для массового операто-
ра Σ, новое SCA описывается системой двух свя-
занных интегральных уравнений для массового опе-
ратора Σ и вершинной функции Γ. Кроме учета
в ряде разложения функции Грина всех диаграмм
с непересекающимися корреляциями, оно учиты-
вает значительную часть диаграмм с пересекаю-
щимися корреляциями. Исследование, проведенное
в работе [20], показало, что форма резонансной ли-
нии, полученная в новом SCA, мало отличается
от точной формы, найденной методами численно-
го моделирования. В работах [21, 22] было показа-
но, что фазовые 2D-неоднородности в магнитной
сверхрешетке в плоскости xy при распространении
волны вдоль оси сверхрешетки z приводят к асим-
метричному уширению резонансного пика функции
Грина. Исследование влияния амплитудных 1D- и
2D-неоднородностей в магнитной пленке в плоско-
сти xy на высокочастотную магнитную восприим-
чивость пленки позволит, в частности, проверить,
проявляется ли эффект асимметрии пиков функции
Грина, найденный для сверхрешетки, в спектре маг-
нитного резонанса в тонкой пленке.

Целью настоящей работы является расчет фор-
мы и ширины линии ферромагнитного резонанса
(ФМР) в магнитной пленке с учетом процессов
многократного рассеяния спиновых волн на 1D- и
2D-неоднородностях величины магнитной анизотро-
пии. Расчет проводится методами как нового, так и
стандартного SCA для дальнейшего выявления пре-
имуществ нового метода.

2. ФУНКЦИЯ ГРИНА ДЛЯ ПЛОСКОГО
БЕСКОНЕЧНОГО СЛОЯ

В магнитоодноосном ферромагнетике плотность
потенциальной энергии имеет вид

H =
1

2
α(∇·M)2−1

2
β(x)(M·l)2−H·M−1

2
Hm·M, (1)

где M — вектор намагниченности, α — параметр
обмена, β — параметр одноосной магнитной анизо-
тропии, ось которой направлена вдоль орта l, H —
внешнее постоянное магнитное поле, Hm — размаг-
ничивающее поле. Рассмотрим бесконечный ферро-
магнитный слой (тонкую пленку), в котором ось
анизотропии l и магнитное поле H0 направлены пер-
пендикулярно плоскости пленки, вдоль оси коорди-
нат z. Мы рассматриваем модель, в которой только
параметр анизотропии β(x) неоднороден при одно-
родной ориентации ее оси l. Мы полагаем также,
что параметр анизотропии β(x) зависит от коор-
динат x и y только в плоскости пленки, а по тол-
щине пленки вдоль координаты z является посто-
янной величиной. Возбуждение спиновых волн для
такой модели может быть рассмотрено в циркуляр-
ных проекциях m± =Mx ± iMy, h± = hx ± ihy. Вы-
полняя обычную линеаризацию уравнения Ландау –
Лифшица (Mx,My ≪ M0, Mz ≈ M0), мы получаем
уравнение для резонансной проекции (индекс «+»
опускаем) в виде

∇2m+
1

α

[
ω − g(H0 − 4πM0)

gM0
− β(x, y)

]
m = −h

α
,

(2)
где ω — частота, g — гиромагнитное отношение, h —
амплитуда переменного магнитного поля, которое
может считаться однородным по толщине пленки.
Представим величину анизотропии β(x, y) в виде

β(x, y) = β [1 + γρ(x, y)] , (3)

где β — средняя величина параметра, ∆β — его сред-
неквадратичное отклонение, γ = ∆β/β, ρ(x, y) —
центрированная (〈ρ(x, y)〉 = 0) и нормированная
(〈ρ2(x, y)〉 = 1) случайные функции координат. Под-
ставив выражение (3) в (2), представим уравне-
ние (2) в виде

∇2m+ [ν − ηρ(x)]m = −h

α
, (4)

где ν = (ω − ω0)/gαM0, ω0 = g[H0 + (β − 4π)M0] —
частота однородного ФМР, η = γβ/α. Мы рассмат-
риваем волны в магнитной пленке, не ограниченной
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в плоскости xy, при условии отсутствия закрепле-
ния колебаний на поверхности пленки,

∂m(z)

∂z

∣∣∣
z=±d/2

= 0, (5)

где d — толщина пленки.
Функция Грина G̃(x,x0) для уравнения (4) опи-

сывается уравнением

∇2G̃(x,x0)+[ν − ηρ(x, y)] G̃(x,x0) = −δ(x−x0). (6)

Исходная функция Грина g(x,x0) при отсутствии
случайных неоднородностей (η = 0) определяется
уравнением

∇2g(x,x0) + νg(x,x0) = −δ(x− x0). (7)

Переходим к цилиндрической системе коорди-
нат, в которой положение точки в плоскости xy

определяется радиус-вектором r⊥ = x⊥ − x0⊥,
|r⊥| =

√
(x− x0)2 + (y − y0)2. Исходная функция

Грина g(x,x0) в этой системе координат имеет вид

g(x,x0) = g(z, z0, r⊥). (8)

Подставляя выражение (8) в (7) и выполняя преоб-
разование Фурье по координатам r⊥:

f(r⊥) =
1

(2π)2

∫
f(k⊥) exp (ik⊥ · r⊥)dk⊥, (9)

f(k⊥) =

∫
f(r⊥) exp (−ik⊥ · r⊥)dr⊥, (10)

получаем

∂2

∂z2
g(z, z0,k⊥) + [ν − k2⊥]g(z, z0,k⊥) = −δ(z − z0),

(11)

где |k⊥| =
√
k2x + k2y. Функция Грина g(z, z0,k⊥)

представляется в виде ряда по собственным функ-
циям [23]:

g(z, z0,k⊥) =
∑

n

ϕn(z)ϕn(z0)gn(k⊥), (12)

где

gn(k⊥) =
1

ν − k2n − k2⊥
. (13)

Здесь ϕn и kn = nπ/d — ортонормированные соб-
ственные функции и волновые собственные числа
уравнения (11) с правой частью, равной нулю, опре-
деляемые граничными условиями на поверхностях
пленки, n — номер моды. Сделав обратное преоб-
разование Фурье выражения (13) [23, 24], получаем
g(z, z0, r⊥) в виде

g(z, z0, r⊥) =
∑

n

ϕn(z)ϕn(z0)gn(r⊥), (14)

где gn(r⊥) = (i/4)H
(1)
0 (
√
ν − k2n|r⊥|), H

(1)
0 — функ-

ция Ханкеля (Hunkel) для двумерной задачи. Для
граничных условий отсутствия закрепления (5) соб-
ственные функции имеют вид

ϕn(z) =
1√
d





1, n = 0√
2 sin(knz), n = 1, 3, 5, ...√
2 cos(knz), n = 2, 4, 6, ...

(15)

Функция Грина G̃(x,x0), определяемая уравне-
нием (6), после усреднения по случайным реализа-
циям функции ρ(x, y) также может быть представ-
лена в виде ряда:

G(x,x0) =
∑

n

ϕn(z)ϕn(z0)Gn(x⊥,x⊥0). (16)

Каждая n-я функция Грина Gn определяется урав-
нением Дайсона:

Gn(x⊥,x⊥0) = gn(x⊥,x⊥0) +

∫∫
Gn(x⊥,x

′
⊥)×

× Σn(x
′
⊥,x

′′
⊥)gn(x

′′
⊥,x⊥0)dx

′
⊥dx

′′
⊥, (17)

где Σn — собственная энергия

Σn(x
′
⊥,x

′′
⊥) = η2

∫∫
K(x⊥2,x

′′
⊥)×

× Γn(x
′
⊥,x⊥1;x⊥2)Gn(x⊥1,x

′′
⊥)dx⊥1dx⊥2. (18)

Здесь вершинная функция Γn представляет собой
бесконечный ряд по степеням корреляторов случай-
ной функции ρ(x, y), первые два члена которого име-
ют вид

Γn(x
′
⊥,x⊥1;x⊥2) ≈ δ(x′

⊥ − x⊥2)δ(x
′
⊥ − x⊥1)+

+ η2
∫∫∫∫

K(x⊥1,x⊥4)Γn(x
′
⊥,x⊥3;x⊥4)×

×Gn(x⊥3,x⊥5)Γn(x⊥5,x⊥6;x⊥2)×
×Gn(x⊥6,x⊥1)dx⊥3dx⊥4dx⊥5dx⊥6. (19)

Стандартное SCA [7, 8] соответствует учету только
первого члена разложения в ряд вершинной функ-
ции, соответствующего произведению δ-функций.
Новое SCA [19] учитывает оба члена выраже-
ния (19). В результате, кроме всех диаграмм
функций Грина с непересекающимися корре-
ляциями, оно учитывает значительную часть
диаграмм с пересекающимися корреляциями. В
случайно-неоднородной среде все величины уравне-
ний (16)–(19) зависят только от разности координат
в плоскости пленки r⊥ = x′

⊥ − x⊥. Корреляционная

52



ЖЭТФ, том 163, вып. 1, 2023 Высокочастотная восприимчивость ФМР в тонких пленках. . .

z
y

x

M
0

H
0

m

l

(a) 1D

z
y

x

2D(b)

H
0

l

M
0

m

Рис. 1. Схематичное представление 1D- и 2D-неоднородностей

функция K(r⊥) в плоскости пленки определяется
выражением

K(r⊥) = 〈ρ(x⊥)ρ(x⊥ + r⊥)〉 (20)

или связанной с ней преобразованием Фурье спек-
тральной плотностью неоднородностей

S(k⊥) =

∫
K(r⊥) exp (−ik⊥ · r⊥)dr⊥. (21)

Выполняя преобразование Фурье уравнения (16)
по координатам в плоскости пленки xy, получаем

G(z, z0,k⊥) =
∑

n

ϕn(z)ϕn(z0)Gn(k⊥). (22)

Для нахождения функции Gn, мы используем но-
вое SCA, которое представляет собой систему двух
связанных самосогласованных уравнений для функ-
ции Грина Gn и вершинной функции Γn:

Gn(k⊥) =

{
g−1
n (k⊥)−

η2

(2π)2

∫
S(k⊥ − k⊥1)×

×Gn(k⊥1)Γn(k⊥1,k⊥ − k⊥1)dk⊥1

}−1

, (23)

Γn(k⊥1,k⊥ − k⊥1) ≈

≈
{
1− η2

(2π)2

∫
S(k⊥1 − k⊥2)Gn(k⊥2)×

×Gn(k⊥−k⊥1+k⊥2)Γn(k⊥2,k⊥1−k⊥2)dk⊥2

}−1

.

(24)

Для перехода к более простому, широко приме-
няемому в настоящее время стандартному SCA сле-
дует заменить в системе двух связанных самосо-
гласованных уравнений функцию Γn(k⊥1,k⊥−k⊥1)

единицей. Для перехода к еще более простому
приближению Бурре кроме этой замены необходи-
мо заменить под интегралом уравнения (23) иско-
мую функцию Грина Gn(k⊥1) на исходную функ-
цию gn(k⊥1).

3. ФМР В МАГНИТНОЙ ПЛЕНКЕ С 1D- И
2D-НЕОДНОРОДНОСТЯМИ

Корреляционные свойства случайной функ-
ции ρ(x⊥) моделируем экспоненциальной кор-
реляционной функцией в плоском бесконечном
слое. Для 1D-неоднородностей, схематичный вид
которых представлен на рис. 1a, корреляционная
функция K1d(r⊥) вдоль оси x постоянна, а спадаю-
щая экспонента остается только вдоль направления
оси y. Корреляционная функция имеет вид

K1d(r⊥) = exp(−kc|y − y′|), (25)

а соответствующая ей спектральная функция —

S1d(k⊥) = 2πδ(kx)
2kc

k2c + k2y
, (26)

где kc = r−1
c — корреляционное волновое число неод-

нородностей (rc – корреляционный радиус неодно-
родностей). Для 2D-неоднородностей (рис. 1b) кор-
реляционная функция K2d(r⊥) спадает вдоль всех
направлений в плоскости xy одинаково и имеет вид

K2d(r⊥) = exp(−kc|r⊥|), (27)
а соответствующая ей спектральная функция —

S2d(k⊥) =
2πkc

(k2c + k2⊥)
3/2

. (28)

Подставляя выражение для спектральной функ-
ции 1D-неоднородностей S1d(k⊥) (26) в уравне-
ния (23) и (24), проводим интегрирование по kx1
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и kx2 и получаем систему самосогласованных инте-
гральных уравнений относительно ky, которую ре-
шаем численно методом последовательных прибли-
жений. Подставляя выражение для спектральной
функции 2D-неоднородностей S2d(k⊥) (28) в урав-
нения (23) и (24), проводим интегрирование по ази-
мутальному углу ϕ. В результате получаем систему
самосогласованных интегральных уравнений отно-

сительно k⊥ =
√
k2x + k2y, которую решаем численно

методом последовательных приближений.
Высокочастотная магнитная восприимчивость χ

определяется выражением

χ =
1

hV

∫
m(x)dx, (29)

где V – объем образца. Амплитуда m(x) выражается
через функцию Грина следующим образом:

m(x) = −h

α

∫
G(x,x0)dx0. (30)

В плоскости xy функция Грина зависит только
от разности соответствующих координат, что поз-
воляет провести двумерное преобразование Фурье
по поперечным координатам rx = x−x0 и ry = y−y0:

G(x,x0) =
1

(2π)2

∫∫
G(z, z0,k⊥)×

× exp[i(rxkx + ryky)]dkxdky. (31)

Подставляя уравнение (31) в (30) и проводя инте-
грирование по x0 и y0, получаем

m(x) = −h

α

∫∫∫
G(z, z0,k⊥)×

× exp[i(xkx + yky)]δ(kx)δ(ky)dkxdkydz0 =

= −h

α

∫
G(z, z0,k⊥)

∣∣∣
k⊥=0

dz0. (32)

Зависимость функции m(x) от x и y в выраже-
нии (32) после интегрирования по kx и ky исчеза-
ет, и остается только зависимость от z. Подставля-
ем (32) в (29), получаем

χ = − 1

αd

d/2∫

−d/2

d/2∫

−d/2

G(z, z0,k⊥)
∣∣∣
k⊥=0

dzdz0. (33)

Подставляя собственные функции ϕn(z) (15) для
граничных условий незакрепленных колебаний
в функцию Грина (22) и проделав интегрирование
по формуле (33), получаем, что ненулевой вклад
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Рис. 2. (В цвете онлайн) Зависимости высокочастотной

магнитной восприимчивости ФМР χ′′ от ν/k2r для слу-

чаев 1D- и 2D-неоднородностей, вычисленные в стан-

дартном SCA (красные штриховые кривые) и новом SCA
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Рис. 3. (В цвете онлайн) Зависимости высокочастотной

магнитной восприимчивости ФМР χ′′ от ν/k2r для слу-

чаев 1D- и 2D-неоднородностей при различных значе-

ниях корреляционных волновых чисел неоднородностей

kc/kr = 0 (черная сплошная кривая), 1 (красная пунктир-

ная кривая), 2 (синяя штриховая кривая) и для значения

амплитуды неоднородностей η/k2r = 1

дает только собственная мода с номером n = 0. То-
гда восприимчивость однородного ФМР принимает
вид

χ = − 1

α
G0(k⊥)

∣∣∣
k⊥=0

. (34)

На рис. 2 показаны мнимые части высокочас-
тотной восприимчивости χ′′, соответствующие ФМР
для 1D- и 2D-неоднородностей в стандартном SCA
(красные штриховые кривые) и новом SCA (черные
сплошные кривые). В стандартном SCA видна рез-
кая асимметрия линии резонанса как для 1D-, так
и для 2D-неоднородностей: левая сторона пика ха-
рактеризуется резким подъемом, а правая — плав-
ным спадом. Аналогичная картина была получена
в работе [17], где исследовался ФМР в неограничен-
ной среде с 1D- и 3D-неоднородностями в стандарт-
ном SCA. Более строгие расчеты, проведенные на-
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ми в новом SCA, показывают, что должна наблю-
даться форма пиков, значительно отличающаяся от
формы, рассчитанной в стандартном SCA. Асим-
метрия пиков стала менее выраженной, и хорошо
видно, что 2D-неоднородности приводят к большей
асимметрии пика ФМР, чем 1D-неоднородности. Да-
лее исследования в работе проводятся только в но-
вом SCA, так как только оно применимо для более
правильного описания формы линии резонанса.

На рис. 3 показаны линии ФМР χ′′ в зависимо-
сти от ν/k2r для случаев 1D- и 2D-неоднородностей
при различных значениях корреляционных вол-
новых чисел неоднородностей kc/kr и амплитуде
неоднородностей η/k2r = 1. В предельном случае
при kc = 0 пик ФМР симметричный, имеет гауссо-
ву форму, а его ширина на половине высоты рав-
на 2η/k2r . С ростом kc ширина пика уменьшает-
ся, левая сторона пика становится более крутой,
в то время как с правой стороны высота пика плав-
но уменьшается. 2D-неоднородности сильнее сжима-
ют пик и приводят к большей асимметрии чем 1D-
неоднородности. При больших kc асимметрия резо-
нансной линии уменьшается как для 1D-, так и для
2D-неоднородностей.

На рис. 4 показаны полуширины пика
ФМР ∆ν/k2r для случаев 1D- и 2D-неоднородностей
в зависимости от корреляционного волнового
числа неоднородностей kc/kr для различных
значений амплитуды неоднородностей η. Видно,
что для 2D-неоднородностей происходит более
резкий спад функции ∆ν(kc). И для 1D-, и для
2D-неоднородностей эта функция имеет точку
перегиба, которая с ростом амплитуды неоднород-
ностей η смещается к большим значениям kc/kr.
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Амплитуда пика (рис. 5) при малых kc/kr растет
примерно одинаково для 1D- и 2D-неоднородностей,
а затем для 2D-неоднородностей рост амплиту-
ды резко увеличивается. Это связано с тем, что
из-за более выраженной асимметрии, при 2D-
неоднородностях пик сжимается быстрее и стано-
вится более «острым», формируя более высокую ам-
плитуду резонансной линии.

На рис. 6 показаны зависимости коэффициен-
та асимметрии пика ФМР κ, который равен отно-
шению левой и правой полуширин пиков на од-
ной четверти высоты пика, от корреляционного чис-
ла неоднородностей kc/kr для случаев 1D- и 2D-
неоднородностей при различных значениях ампли-
туды неоднородностей η. Коэффициент асиммет-
рии κ с увеличением kc начинает расти от единицы,
достигает своего максимального значения пример-
но 1.2 для 1D-неоднородностей и примерно 1.5 для
2D-неоднородностей, а затем уменьшается. С рос-
том амплитуды неоднородностей η максимум асим-
метрии смещается к большим значениям kc/kr. Ве-
личина коэффициента асимметрии κ в точке макси-
мума для 2D-неоднородностей примерно в два раза
больше, чем для 1D-неоднородностей.

На рис. 7 показана зависимость смещения пи-
ка ФМР от корреляционного волнового числа kc/kr
для случаев 1D- и 2D-неоднородностей при различ-
ных значениях амплитуды неоднородностей η. Сме-
щение пика с ростом kc сначала возрастает, до-
стигает максимального значения, а затем медлен-
но уменьшается. Смещение пика в максимуме в
случае 2D-неоднородностей больше, чем при 1D-
неоднородностях.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В работе исследовано влияние 1D- и 2D-
неоднородностей в магнитной пленке в плоско-
сти xy на высокочастотную магнитную восприим-
чивость χ′′ методами стандартного [7, 8] и ново-
го [19] SCA. Проведено дальнейшее развитие ме-
тода SCA на случай пленки с граничными усло-
виями незакрепленных колебаний намагниченности
на поверхностях пленки и неоднородностями вели-
чины одноосной магнитной анизотропии β, зави-
сящими только от координат x и y в плоскости
пленки. Показано, что ширины пиков χ′′ в случае
2D-неоднородностей значительно уже, чем для 1D-
неоднородностей. Асимметрия пиков χ′′ характер-
на как для 1D-, так и для 2D-неоднородностей, од-
нако в последнем случае величина ее больше. По-

казано, что ширина резонансной линии уменьшает-
ся, а амплитуда ее увеличивается с увеличением kc,
причем амплитуда для 2D-неоднородностей растет
значительно быстрее, чем для 1D-неоднородностей.
Ширина резонансной линии как функция безраз-
мерного параметра kc/kr имеет точку перегиба
при kc/kr ≈ 0.8–1.2 в зависимости от величи-
ны η. Эти величины параметра kc/kr являются
критическими: кроме точки перегиба для ширины
резонансной линии, при тех же величинах пара-
метра kc/kr, коэффициент асимметрии κ достига-
ет своего максимального значения (примерно 1.2

для 1D-неоднородностей и примерно 1.5 для 2D-
неоднородностей), и смещение пика ФМР также ста-
новится максимальным. Показано, что новое SCA
значительно лучше описывает форму резонансной
линии, чем стандартное SCA.

Простейшая модель неоднородностей только ве-
личины анизотропии при сохранении ориентации ее
оси выбрана в этой работе как первый шаг к раз-
витию аналитической теории влияния неоднородно-
стей на высокочастотную восприимчивость ФМР в
рамках нового SCA. Реальные микрокристалличе-
ские или аморфные ферромагнитные пленки име-
ют локальную анизотропию с неоднородной ориен-
тацией осей. Методы компьютерного моделирова-
ния влияния именно такой локальной анизотропии
на динамические свойства магнитных пленок разви-
ваются в настоящее время [25,26]. Методы использо-
вания нового SCA, развитые в данной работе на про-
стой модели, должны быть также обобщены в после-
дующих работах для расчетов более сложной моде-
ли неоднородности ориентаций оси анизотропии.
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стичной финансовой поддержке Российского фон-
да фундаментальных исследований, Правительства
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Исследованы структурные, магнитные и оптические свойства двойных манганитов LnBaMn2O6 с

Ln = Pr, Nd, Sm, Nd1−xSmx (x = 0.25, 0.5, 0.75). С помощью анализа температурных зависимостей

пропускания в ближнем ИК-диапазоне показано различие отклика зарядовой подсистемы при возник-

новении зарядового/орбитального упорядочения разного типа. В манганите PrBaMn2O6 орбитальное

упорядочение типа dx2−y2 приводит к изолирующему состоянию при низких температурах. В манга-

нитах NdBaMn2O6, Nd0.75Sm0.25BaMn2O6 и Nd0.5Sm0.5BaMn2O6 зарядовая подсистема оказывается

чувствительна к виду орбитального упорядочения: в температурном интервале, где реализуется попарное

выстраивание слоев с d3x2−r2/d3y2−r2 упорядоченными орбиталями TCO2 < T < TCO1, наблюдается

полупроводниковый характер носителей заряда, а при переходе к послойному выстраиванию орбитально

упорядоченных слоев T < TCO2 носители заряда имеют металлический характер. В манганитах

Nd0.25Sm0.75BaMn2O6 и SmBaMn2O6 отсутствие выраженного металлического характера зарядовой

подсистемы при T < TCO2 связывается с формированием антиферромагнитного упорядочения CE-типа.

Статья представлена в рамках публикации материалов VIII Евроазиатского симпозиума

«Тенденции в магнетизме» (EASTMAG-2022), Казань, август 2022 г.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Двойные манганиты типа LnBaMn2O6, где Ln —
редкоземельные элементы или иттрий, привлекают
внимание исследователей с начала 2000 гг. [1–3], ко-
гда было обнаружено, что послойное упорядочение
ионов Ln и Ba в обычном манганите «прародителе»
типа Ln0.5Ba0.5MnO3 приводит к существенным из-
менениям свойств этих материалов, в частности, к
изменению основного магнитного состояния с состо-
яния типа спинового стекла на антиферромагнитное
и к существенному увеличению температур магнит-
ных фазовых переходов (перехода из парамагнит-
ного в магнитоупорядоченное состояние) [4] и по-
явлению различных видов орбитального упорядоче-

* E-mail: mostovsikova@imp.uran.ru

ния [5]. В зависимости от вида редкоземельного иона
порядок фазовых переходов в различных подсисте-
мах, которые испытывают двойные манганиты, мо-
жет существенно меняться. В частности, как сле-
дует из фазовой диаграммы [2, 3], для манганитов
с легкими редкоземельными ионами La, Pr снача-
ла происходит переход из парамагнитного состоя-
ния в ферромагнитное, затем — в антиферромаг-
нитное. Такой же порядок фазовых переходов на-
блюдается и в манганитах с Ln = Nd, но темпера-
туры фазовых переходов очень близки между со-
бой. Для манганитов с Sm и более тяжелыми редко-
земельными ионами понижение температуры при-
водит к переходу из парамагнитного состояния в
антиферромагнитное через состояние орбитального
упорядочения. При этом вид редкоземельного иона,
как следует из литературных данных [2, 3], влия-
ет и на характер проводимости (металлический или
полупроводниковый) при понижении температуры.
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Несмотря на большое внимание к двойным манга-
нитам и активному и подробному изучению магнит-
ного, орбитального и зарядового упорядочения, дан-
ные об особенностях зарядовой подсистемы в насто-
ящее время недостаточно подробны. В частности,
нет подробной информации об изменениях в харак-
тере проводимости в зависимости от вида редкозе-
мельного иона и от степени структурного упорядо-
чения. Недавно в работах [6,7] нами было показано,
что изучение поглощения или пропускания света в
ближнем инфракрасном (ИК) диапазоне позволяет
сделать выводы о переходе металл – изолятор в та-
ких материалах и установить взаимосвязь с магнит-
ными и структурными фазовыми переходами. В свя-
зи с этим в настоящей работе предпринята попытка
изучения эволюции в зарядовой подсистеме в ман-
ганитах LnBaMn2O6 в зависимости от Ln иона. В
качестве объектов исследования в работе рассмат-
риваются манганиты с Ln = Sm, Nd, Nd1−xSmx.
Полученные данные анализируются совместно с по-
лученной ранее информацией о PrBaMn2O6 [6, 7] и
проводятся сопоставления с имеющимися фазовы-
ми диаграммами и данными о магнитном состоянии
этих материалов.

2. ОБРАЗЦЫ И МЕТОДЫ ИССЛЕДОВАНИЯ

Порошки манганитов PrBaMn2O6 и
Nd1−xSmxBaMn2O6 с x = 0, 0.25, 0.5, 0.75, 1
получены методом топотактической реакции, по-
дробно описанной в [8]. Структурные свойства
были исследованы методом рентгеновской порош-
ковой дифракции с использованием дифрактометра
Shimadzu XRD-7000 с графитовым монохроматором
в Cu Kα излучении. Измерения были проведены
в интервале углов от 10◦ до 110◦ с шагом 0.03◦

и временем накопления сигнала 3 с в точке. Кри-
сталлическая структура была определена путем
анализа Ритвелда с использованием FullProf.

Магнитные свойства были исследованы с исполь-
зованием магнитометра Cryogenic CFS 9T CVTI.
Температурные зависимости намагниченности были
измерены в поле 100 Э в стандартном режиме охла-
ждения без магнитного поля с последующим нагре-
вом в магнитном поле. Измерение электросопротив-
ления проводилось стандартным двухконтактным
методом на прессованных образцах.

Оптические свойства (спектры и температурные
зависимости пропускания света) были измерены в
ближнем ИК-диапазоне 0.1–0.54 эВ в температур-
ном интервале 90–350 К с использованием призмен-
ного спектрометра. Для проведения оптических ис-

следований из порошков изучаемых манганитов бы-
ли приготовлены оптические композиты: 3 мг по-
рошка манганита смешивались с 300 мг порошка
CsI (диэлектрик, прозрачный в ближнем ИК-ди-
апазоне), а затем после тщательного перетирания
прессовались под давлением 0.5 МПа в полупрозрач-
ные таблетки диаметром ∼10 мм и толщиной ∼1 мм.
Оптическое пропускание манганита рассчитывалось
как t = I/I0, где I и I0 — интенсивности света,
прошедшего через композит манганит/CsI и таблет-
ку CsI без манганита, приготовленную по той же
технологии. Температурные зависимости пропуска-
ния света исследуемых манганитов измерялись в ре-
жиме нагрева с предварительным охлаждением без
магнитного поля; скорость изменения температуры
составляла ∼1 К/мин.

3. РЕЗУЛЬТАТЫ

Сложные оксиды PrBaMn2O6, NdBaMn2O6,
SmBaMn2O6 и Nd1−xSmxBaMn2O6 при комнат-
ной температуре характеризуются тетрагональной
структурой P4/mmm. Полученные методом Ле Бей-
ла параметры решетки для ячейки ap×ap×2cp при-
ведены в таблице. На рис. 1 для примера показана
дифрактограмма манганита Nd0.25Sm0.75BaMn2O6

при комнатной температуре. На вставке показан
сверхструктурный пик в области d ≈ 7.6 Å, ко-
торый подтверждает формирование структуры с
послойным чередованием слоев с Ln ионом и с Ba.

Таблица. Кристаллическая структура, параметры

элементарной ячейки и температуры структурных

переходов рассматриваемых двойных манганитов

LnBaMn2O6

Ln ион ap, Å cp, Å Ts, К

Pr 3.9002(1) 3.8716(1) 180–200

Nd 3.8976(1) 3.8641(1) 270–300

Nd0.75Sm0.25 3.9150(1) 3.8195(1) 325

Nd0.5Sm0.5 3.9193(1) 3.8173(1) 340

Nd0.25Sm0.75 3.9181(1) 3.8094(1) 400

Sm 3.9186(1) 3.8135(1) 380–400

Во всех рассматриваемых манганитах при
охлаждении происходит структурный переход. В
PrBaMn2O6 в области ∼200 К наблюдается струк-
турный переход с сохранением симметрии, но с
уменьшением параметра c и увеличением пара-
метра a. Этот структурный переход связывается с
dx2−y2 орбитальным упорядочением [7]. Подобный
структурный переход наблюдается и в NdBaMn2O6
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Рис. 1. а) Дифрактограмма Nd0.25Sm0.75BaMn2O6 при

комнатной температуре. Кружки — экспериментальные

точки, огибающая линия — расчетная кривая, вертикаль-

ные штрихи — положение дифракционных линий, линия

внизу — разность. На вставке часть спектра с области

сверхструктурного пика при d ≈ 7.6 Å. б) Температурная

зависимость параметров решетки манганита NdBaMn2O6

(рис. 1б), но при более высоких температурах:
270–300 К.

На рис. 2 показаны температурные зависимо-
сти намагниченности манганитов LnBaMn2O6 с
Ln = Pr, Nd, Sm, Nd1−xSmx. Видно, что температу-
ры магнитных фазовых переходов существенно за-
висят от вида редкоземельного иона. Для манганита
PrBaMn2O6 при понижении температуры наблюда-
ется переход из парамагнитного состояния в ферро-
магнитное вблизи температуры Кюри TC = 305К и
последующий переход в антиферромагнитное состо-
яние вблизи температуры Нееля TN = 262К с ши-
роким температурным гистерезисом (рис. 2а). Близ-
кие значения температур магнитных фазовых пере-
ходов (с разницей в 2–5 К) приводятся также авто-
рами работ [4, 9, 10]. Ниже температуры T = 200К,
которая соответствует окончанию области умень-
шения намагниченности, наблюдается структурный
переход при 180–200 К, обусловленный орбитальным
упорядочением [7].
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Nd1−xSmxBaMn2O6 с x = 0.25, 0.5, 0.75 (в) и SmBaMn2O6

(г). Треугольниками отмечены температуры фазовых пе-

реходов
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Манганит NdBaMn2O6 демонстрирует резкий
рост намагниченности при охлаждении с макси-
мумом в области 278 К в режиме охлаждения и
288 К в режиме нагрева. В работе [5] сообщаются
TC = 300К и TN = 275К, при этом зависимость
M(T ) имеет вид узкого пика, а о существовании
ферромагнитного вклада делается вывод на осно-
вании положительной парамагнитной температуры
Кюри. Переход в антиферромагнитное состояние со-
провождается структурным переходом, который ав-
торами [5, 11] связывается с орбитальным упорядо-
чением типа dx2−y2 . В работе [11] при подробном
изучении монокристаллического NdBaMn2O6 отме-
чается, что пик на температурной зависимости маг-
нитной восприимчивости при 290 К связан с пере-
ходом металл – изолятор, а температура Нееля про-
является в виде «плеча» на этой зависимости при
T = 235К. На температурной зависимости намаг-
ниченности на рис. 2б также виден изгиб при 230 и
245 К в режиме охлаждения и нагрева соответствен-
но. Анализируя полученные нами данные о темпе-
ратурной зависимости параметров кристаллической
решетки и намагниченности и литературные дан-
ные [11, 12], мы можем сделать вывод, что пик на
кривой M(T ) при 278–288 К связан со структур-
ным переходом, который, как будет видно ниже,
связан с переходом металл – изолятор, а особенность
при 230–245 К — с появлением антиферромагнитно-
го упорядочения.

На кривых M(T ) образцов Nd1−xSmxBaMn2O6

(рис. 2в) видны два пика намагниченности. Для си-
стемы Nd – Sm в области 400–320 К (в зависимо-
сти от соотношения ионов Nd и Sm) видна сла-
бая особенность на кривой намагниченности, ко-
торая связана с зарядовым упорядочением ионов
Mn3+/Mn4+ и диагональным упорядочением орби-
талей типа d3x2−r2/d3y2−r2 [5, 13]. При более низ-
ких температурах (в области 220–300 К) наблюда-
ется пик, который является довольно значитель-
ным по величине для манганитов с Nd0.75Sm0.25 и
Nd0.5Sm0.5 и слабым для Nd0.25Sm0.75 и связан с
переходом в антиферромагнитное состояние. Значе-
ния температуры Нееля, определенные по максиму-
му намагниченности, равны TN = 271, 257, 276 К
для Nd0.75Sm0.25, Nd0.5Sm0.5 и Nd0.25Sm0.75 соот-
ветственно. В отличие от PrBaMn2O6 в манганитах
Nd1−xSmxBaMn2O6 при температурах ниже 200 К
имеет место еще одни переход, связанный с изме-
нением зарядового/орбитального упорядочения: по-
парное упорядочение (AABB) слоев упорядоченных
диагонально орбиталей d3x2−r2/d3y2−r2 , которое су-
ществует при высоких температурах, сменяется на
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Рис. 3. Кривые намагничивания манганита SmBaMn2O6,

измеренные при 320, 250 и 4 К. На вставке область петли

гистерезиса в слабых магнитных полях

послойное упорядочение ABAB при низких темпера-
турах [5]. Это переход происходит при T ≈ 200К в
манганитах Nd0.75Sm0.25, Nd0.5Sm0.5 и Nd0.25Sm0.75.
Отметим, что по данным работы [14] этот переход
имеет температурный гистерезис шириной ∼30 К,
т.е. является переходом первого рода.

Для манганита SmBaMn2O6 в температурных за-
висимостях намагниченности в области T < 320К
имеется две особенности при 250 К и 190–200 К, ко-
торые наиболее ярко проявляются при измерении
в магнитном поле 10 кЭ. По данным работ [5, 14] в
манганите с самарием TN = 250–260 К, а при 180 К
происходит изменение типа орбитального упорядо-
чения AABB – ABAB (температура такого фазового
перехода в литературе обозначена как TCO2). В ра-
боте [15] приводится иной порядок фазовых перехо-
дов в монокристалле SmBaMn2O6: TCO2 ∼ 200К,
TN = 175К. Полевые зависимости намагниченно-
сти, измеренные при 320, 250 и 4 К и показан-
ные на рис. 3, подтверждают парамагнитное состо-
яние при 320 К, антиферромагнитное состояние со
слабым ферромагнитным вкладом при 250 К и ан-
тиферромагнитное состояние без ферромагнитного
вклада при низких температурах.

Обращают на себя внимание отрицательные
значения намагниченности в области низких тем-
ператур для манганитов Nd0.75Sm0.25BaMn2O6 и
SmBaMn2O6 в случае измерения в режиме нагрева
после охлаждения без магнитного поля. Такое
поведение M(T ) может наблюдаться в слабых маг-
нитных полях для анизотропных систем и связано с
магнитной предысторией. Это объясняется сильно
неравновесным состоянием оксида, магнитными
и структурными нарушениями и возникающей
однонаправленной обменной анизотропией. На-
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личие однонаправленной обменной анизотропии
подтверждается смещенной петлей гистерезиса, как
это видно на вставке к рис. 3.

Для исследования фазовых переходов, происхо-
дящих в системе носителей заряда, нами были изме-
рены температурные зависимости пропускания све-
та в ближнем ИК-диапазоне в области, которая со-
ответствует спектральному интервалу между краем
фундаментального поглощения и началом фонон-
ных полос [16]. В этой области в основном прояв-
ляется взаимодействие света с носителями заряда.
Коэффициент поглощения α, как известно, напря-
мую связан с проводимостью соотношением

α(ω, T ) =
4πσ(ω, T )

cn(ω, T )
, (1)

где n — показатель преломления, c — скорость све-
та, σ — оптическая проводимость, которая пропор-
циональна проводимости на постоянном токе σ0 и
в общем случае зависит от частоты ω электромаг-
нитного излучения (характер частотной зависимо-
сти зависит от типа носителей заряда). Таким обра-
зом, при фиксированной частоте ω температурная
зависимость поглощения света будет отражать из-
менения, происходящие в проводимости. Напомним
также, что коэффициент поглощения рассчитывает-
ся из пропускания t и отражения R по формуле

α =
1

d
ln

(
(1−R)2

t

)
, (2)

где d — толщина исследуемого образца. Следова-
тельно, зависимость t(T ) будет иметь особенности
в тех же точках, что и температурная зависимость
электросопротивления ρ(t) = 1/σ0(T ), и при усло-
вии однородного состояния материала будет одина-
ковый температурный ход.

На рис. 4 показаны температурные зависи-
мости пропускания света, измеренные в области
0.09 < E < 0.4 эВ, нормированные на наибольшее
значение. Отметим, что пропускание CsI, исполь-
зуемого в качестве матрицы при приготовлении
композитов с исследуемыми манганитами, слабо
и линейно меняется с изменением температуры.
На рис. 4 также приведены значения температур
магнитных и структурных фазовых переходов,
определенные выше. Видно, что вблизи этих темпе-
ратур на зависимостях t(T ) наблюдаются изломы.
Для манганита PrBaMn2O6 температурный коэф-
фициент dt/dT положителен выше температуры
Нееля, но скорость изменения пропускания с
изменением температуры мала. Слабый «метал-
лический» характер пропускания с этой области
согласуется с существованием ферромагнитного

Рис. 4. Температурные зависимости пропускания,

нормированного на максимальное значение, мангани-

тов PrBaMn2O6, NdBaMn2O6, Nd1−xSmxBaMn2O6 и

SmBaMn2O6, измеренные при E = 0.15 эВ. Светлыми тре-

угольниками отмечены температуры фазовых переходов
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упорядочения. В области T < TN коэффициент
dt/dT меньше нуля, что обычно характерно для
полупроводников. При этом в диапазоне ∼180–
200 К наблюдается наиболее резкое изменение
пропускания. Напомним, что эта область темпера-
тур соответствует области структурного фазового
перехода.

Для манганита NdBaMn2O6 зависимость t(T )

имеет иной характер. В области T > 300K пропус-
кание слабо растет при увеличении температуры,
т.е. наблюдается слабый металлический ход. При
240K < T < 300K температурный коэффициент
dt/dT отрицателен, т.е. проводимость в системе име-
ет полупроводниковый характер в той температур-
ной области, где начинает резко увеличиваться на-
магниченность. В области T ∼ 240К происходит
смена поведения t(T ), и при T < 240К темпера-
турная зависимость пропускания имеет металличе-
ский характер (dt/dT > 0). Отметим, что по лите-
ратурным данным манганит NdBaMn2O6 имеет по-
лупроводниковый характер сопротивления во всем
температурном интервале 5–400 К с небольшим из-
гибом в области TN в случае поликристаллическо-
го образца [5]. Для монокристалла [11] при измере-
нии сопротивления вдоль оси c характер ρ(T ) то-
же полупроводниковый в области 100–290 К, а око-
ло T = 290К наблюдается резкое, почти скачко-
образное изменение сопротивления. При более вы-
соких температурах ρ(T ) имеет слабый металличе-
ский ход. Можно предположить, что металлический
характер проводимости, обнаруженный нами ниже
250 К в манганите NdBaMn2O6, обусловлен ферро-
магнитным упорядочением в плоскости ab в анти-
ферромагнитной структуре A-типа. Для выяснения
этого вопроса необходимо более детальное исследо-
вание с использованием монокристаллических об-
разцов.

Манганиты Nd0.75Sm0.25BaMn2O6 и
Nd0.5Sm0.5BaMn2O6 имеют одинаковый характер
зависимостей t(T ). В области перехода в состояние
с зарядовым/орбитальным упорядочением (TCO1)

начинается сильный рост пропускания света при
понижении температуры, вблизи TN рост замед-
ляется, а ниже TCO2 пропускание уменьшается.
Вероятно, смена типа орбитального упорядочения с
AABB, которое реализуется в области температур
TCO2 < T < TCO1, на упорядочение ABAB, возника-
ющее при T < TCO2, приводит к появлению в слоях
металлической проводимости, аналогично тому,
как это имеет место в антиферромагнетике A-типа.
Отметим, что похожий характер температурных
зависимостей пропускания Nd0.75Sm0.25BaMn2O6 и

Nd0.5Sm0.5BaMn2O6 коррелирует с тем, что зави-
симости M(T ) для двух этих манганитов близки
между собой.

Температурные зависимости t(T ) для мангани-
тов Nd0.25Sm0.75BaMn2O6 и SmBaMn2O6 также име-
ют схожие черты. В обоих случаях наблюдается
уменьшение пропускания с ростом температуры с
изломами вблизи TN и TCO2, но металлический ха-
рактер t(T ) в образце Nd0.25Sm0.75BaMn2O6 не по-
является, а в SmBaMn2O6 коэффициент dt/dT име-
ет маленькую величину по сравнению с рассмотрен-
ными выше манганитами. Наблюдаемый слабый ме-
таллический вклад в SmBaMn2O6 согласуется с су-
ществованием ферромагнитного вклада по данным
кривых намагничивания (рис. 3). Отметим, что в ра-
боте [15] температурные зависимости сопротивле-
ния монокристалла SmBaMn2O6, измеренные вдоль
осей a и c в интервале 150–400 К, не демонстрируют
перехода металл – изолятор.

Из сравнения температурных зависимостей
пропускания манганитов Nd1−xSmxBaMn2O6 и
SmBaMn2O6 можно предположить, что состав
с x = 0.75 ближе по свойствам к SmBaMn2O6,
чем к образцу с x = 0.5. Как следует из фазовой
диаграммы [2,4,12], при переходе от Nd к Sm в ряду
редкоземельных ионов, используемых в двойных
манганитах, происходит смена типа антиферро-
магнитной структуры со структуры A-типа, для
которой характерно антиферромагнитное выстраи-
вание вдоль оси c ферромагнитно упорядоченных
слоев ab, на структуру типа CE с зигзагообразными
ферромагнитными цепочками.

В работе [17] из расчетов электронной структу-
ры с учетом кулоновских корреляций показано, что
антиферромагнитное состояние А-типа является ме-
таллическим, а CE-типа — изолирующим. Таким

ρ
(О
м
∙м
м
)

ρ
(О
м
∙м
м
)

Рис. 5. Температурные зависимости сопротивления ман-

ганитов Nd1−xSmxBaMn2O6 с x = 0.25, 0.5, 0.75
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образом, различие в температурных зависи-
мостях пропускания для двойных манганитов
Nd0.5Sm0.5BaMn2O6 и Nd0.25Sm0.75BaMn2O6 может
объясняться разными типами основного антифер-
ромагнитного состояния.

Для манганитов Nd0.75Sm0.25BaMn2O6,
Nd0.5Sm0.5BaMn2O6 и Nd0.25Sm0.75BaMn2O6 бы-
ли измерены температурные зависимости сопро-
тивления (рис. 5). Зависимости ρ(T ) образцов
Nd1−xSmxBaMn2O6 имеют полупроводниковый
характер в измеренном температурном интерва-
ле 50–320 К с изгибами в области TCO1. Анало-
гичный вид температурных зависимостей сопро-
тивления приводится в литературе для поликри-
сталлов PrBaMn2O6 [4, 18], NdBaMn2O6 [3, 4] и
SmBaMn2O6 [3,15]. В то же время для монокристал-
лов характер кривых ρ(T ) имеет некоторые отличия
в виде более резких (на 2–2.5 порядка) изменений
сопротивления в области температуры структурно-
го перехода и орбитального упорядочения [11, 15].
Таким образом, измерение электросопротивления
на поликристаллических образцах не всегда дает
точную информацию о проводимости в двойных
манганитах за счет усреднения по направлениям
кристаллитов, а также за счет вклада межзеренных
границ. Это может объяснить подобие температур-
ных зависимостей ρ(T ) для поликристаллических
двойных манганитов с разными редкоземельными
ионами, хотя данные для монокристаллов могут от-
личаться. В результате температурные зависимости
пропускания, которые являются чувствительными
к наличию металлического типа проводимости в
материалах в отдельных слоях или отдельных об-
ластях, могут различаться при похожем характере
сопротивления.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Проведенный анализ структурных, магнитных
и оптических данных манганитов LnBaMn2O6 с
Ln = Pr, Nd, Sm, Nd1−xSmx (x = 0.25, 0.5, 0.75)
указывает на изменение характера проводимости
в двойных манганитах при фазовых переходах со
структурным/орбитальным упорядочением. Отли-
чие температурных зависимостей пропускания ман-
ганитов PrBaMn2O6 от зависимостей остальных рас-
смотренных манганитов связано с различием в по-
рядке фазовых переходов. В случае с празеодимом
Ts(TOO) < TN < TC , а для остальных манганитов
реализуется TCO2 < TN < TCO1. Кроме того, раз-
ные характеры зависимостей t(T ) ниже температур
структурного перехода и орбитального упорядоче-

ния (полупроводниковый для PrBaMn2O6 и метал-
лический для NdBaMn2O6, Nd0.75Sm0.25BaMn2O6

и Nd0.5Sm0.5BaMn2O6) связываются с разны-
ми типами орбитального упорядочения. Раз-
личие поведения t(T ) манганитов NdBaMn2O6,
Nd0.75Sm0.25BaMn2O6 и Nd0.5Sm0.5BaMn2O6,
с одной стороны, и Nd0.25Sm0.75BaMn2O6 и
SmBaMn2O6, с другой, связывается с различны-
ми видами основного антиферромагнитного состо-
яния (A-типа и CE-типа соответственно). Отме-
тим, что по данным работы [17] выигрыш энер-
гии в пользу СЕ-антиферромагнитного изолиру-
ющего состояния по сравнению с металлическим
А-антиферромагнитным незначителен и стабили-
зируется за счет ян-теллеровских искажений. Для
изучения возможного металлического состояния в
двойных манганитах при низких температурах необ-
ходимо детальное изучение монокристаллических
образцов.
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1. ВВЕДЕНИЕ

В последние годы внимание исследователей при-
влекают топологические состояния, реализующиеся
в наноструктурированных пленках, в связи с воз-
можностями их применения в устройствах вычис-
лительной техники и информационных технологий
[1]. Необходимо отметить, что в равной мере ис-
следуются как магнитные структуры, так и поляр-
ные состояния, представляющие собой сегнетоэлек-
трические структуры разной топологии, формиру-

* E-mail: zukhragzv@yandex.ru
** E-mail: shulga@anrb.ru

ющиеся в магнитных системах ограниченной гео-
метрии при наличии магнитоэлектрического взаи-
модействия [2].

Сочетание магнитоэлектрических и спин-
орбитальных эффектов и обусловленных ими
различных типов упорядочений открывают новые
функциональные качества магнетиков и новые
области их технологических приложений. Так,
совместное использование магнитоэлектрических и
спин-орбитальных эффектов в одном логическом
устройстве MESO [1], предложенное компани-
ей Intel, имеет значительные преимущества по
энергоэффективности, быстродействию и объему
выполняемых операций.

С фундаментальной точки зрения интерес к та-
ким системам обусловлен преимущественно двумя
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аспектами: 1) возможностью реализации новых то-
пологических состояний – магнитных вихрей, ан-
тивихрей, скирмионов, меронов, скирмиониумов и
других сопутствующих им структур и 2) специфи-
кой магнитоэлектрических эффектов, формирова-
нием новых топологических полярных (сегнетоэлек-
трических) структур.

Развитие технологий позволяет создавать раз-
личные дизайны наноструктурированных пленок на
основе магнитных и мультиферроидных материа-
лов. Наличие новых топологических структур как
магнитного, так и полярного типов сказывается как
на гистерезисных зависимостях намагниченности и
поляризации, так и на величине магнитоэлектриче-
ского эффекта, как, например, показано в работе [3].

В связи с этим возникает необходимость поис-
ка оптимальных условий для реализации магни-
тоэлектрических эффектов и интегрирования ка-
честв мультиферроиков с топологическими свой-
ствами материалов.

Эффективные механизмы создания топологиче-
ских микромагнитных структур могут быть реа-
лизованы за счет взаимодействия Дзялошинского–
Мория (ВДМ) [4]. Известно, что ВДМ реализуется в
системах, в группе симметрии которых отсутствует
операция пространственной инверсии, также ВДМ
может быть реализовано в ультратонких пленках с
благородными металлами (Co/Pt, Pt/Co/Ir, . . . ) в
области интерфейса [5–15].

В общем случае энергия ВДМ [16] имеет вид

FDM = D
(k)
ij L

(k)
ij , (1)

где D(k)
ij — тензор,

L
(k)
ij = mi

∂mj

∂xk
−mj

∂mi

∂xk
(2)

— инвариант Лифшица, mi = Mi/Ms — компонен-
ты магнитного или антиферромагнитного вектора,
xk — координаты (i, j, k = 1, 2, 3). Вид тензоров

D
(k)
ij , L

(k)
ij определяется симметрией кристалла, со-

ответственно, в зависимости от симметрии системы
реализуется конкретный вид ВДМ и разновидности
киральных магнитных структур, стабилизируемых
этим взаимодействием.

Магнитоэлектрический эффект в несобственных
мультиферроиках является одним из необычных
проявлений магнитной киральности [17,18]. В таких
системах неоднородное распределение намагничен-
ности приводит к возникновению сегнетоэлектри-
ческих свойств. В зависимости от симметрии кри-
сталла и вида ВДМ магнитные и сегнетоэлектри-
ческие свойства будут проявляться по-разному, что

подтверждают экспериментальные исследования в
этой области [2, 17].

В данной работе мы рассмотрим особенности
магнитоэлектрического эффекта в наноструктури-
рованных пленках при наличии ВДМ двух типов,
которые реализуются в системах с пространствен-
ными группами симметрии Cnv, O и T . Мы исследу-
ем возможные полярные структуры, возникающие в
окрестности микромагнитных структур при намаг-
ничивании и перемагничивании пленок, рассмотрим
зависимости результирующей поляризации от при-
ложенного магнитного поля и определим оптималь-
ные условия для переключения полярных состоя-
ний.

2. МОДЕЛЬ

Рассмотрим тонкую магнитную пленку ограни-
ченного размера, будем считать, что в ней реализу-
ется неоднородный магнитоэлектрический эффект,
а за счет спин-орбитальной связи с ориентирую-
щей подложкой в системе возникает взаимодействие
Дзялошинского–Мория (рис. 1).

HM with DMI

Multiferroic film

t, nm

a, nm

a, nm

H

y
x

z

Рис. 1. Схематическое изображение пленки размеров

a× a× t на подложке c ВДМ

Энергия такой системы имеет вид

F=

∫∫ [
A(∂µmα)

2 + Fme + FDM −Km2
z −

−1

2
Msm ·Hm −Msm ·H− P2

2χe

]
d2r, (3)

где A — константа обменного взаимодействия,
K — константа магнитной анизотропии, mα —
компоненты единичного вектора намагниченности
m = M/Ms , α, µ = x, y, z; Hm — поле магни-
тостатики, H — внешнее магнитное поле, мы
будем рассматривать ситуацию, когда поле H

ориентировано по нормали к поверхности пленки;

Fme = γP[M(∇M)− (M∇)M] (4)

— магнитоэлектрическая энергия, γ — параметр
неоднородного магнитоэлектрического взаимодей-
ствия, FDM — энергия Дзялошинского–Мория.
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В этом случае электрическая поляризация систе-
мы определяется соотношением

P = γχe[M(∇M)− (M∇)M]. (5)

В настоящее время активно развиваются экс-
периментальные методики по реализации ВДМ, в
том числе в области интерфейсов, в магнетиках ви-
да MnSi, гетероструктурах Fe/W, Со/Pt, Ru/Co/Ru
наноструктурах на основе ABO3-перовскитов вида
SrTiO3–SrRuO3 и др. [8–14].

Вид энергии Дзялошинского–Мория зависит от
симметрии системы.

В данной работе мы рассмотрим два типичных
вида систем с ВДМ, а именно, системы, симмет-
рия которых описывается пространственной груп-
пой Cnv, в основном это ультратонкие магнитные
пленки, выращенные на подложках с тяжелыми ме-
таллами вида Со/Pt, Со/Pd, Ru/Co/Ru и др., и си-
стемы, симметрия которых описывается простран-
ственной группой симметрии T или O, к ним при-
надлежат кристаллы В20, в том числе MnSi, FeGe,
пленки SrTiO3–SrRuO3.

Для систем симметрии Cnv энергия ВДМ имеет
вид

FDM = t

∫∫
D[(mx

∂mz

∂x
−mz

∂mx

∂x
) +

(my
∂mz

∂y
−mz

∂my

∂y
) d2r. (6)

Для кристаллов В20 классов симмет-
рии T (P23, F23, I23, P213, I213) и O

(P432, F432, F4132, I432, P4232, P4132, P4332, I4132)

энергия ВДМ имеет вид

FDM = t

∫∫
Dm · [∇×m] d2r, (7)

где t — толщина наноэлемента.
Рассмотрим магнитную пленку размера

100 × 100 × 30 нм3 с параметрами материа-
ла: A = 2.9 · 10−12 Дж/м, K = 1 · 103 Дж/м3,
Ms = 36.53 кА/м3, будем считать, что магнитное по-
ле, которое также может быть индуцировано элек-
трическим током, ориентировано по направлению
нормали к поверхности пленки H = (0, 0, H), вели-
чина константы Дзялошинского–Мория изменяется
в диапазоне −0.5мДж/м2 < D < 0.5мДж/м2.

ВДМ может приводить к стабилизации неод-
нородных магнитных структур разной топологии.
Вид магнитной структуры зависит от симметрии си-
стемы, сочетания геометрических факторов (разме-
ров наноэлемента), внутренних параметров системы

(A,K,Ms, D) и внешних воздействий. При измене-
нии параметров имеют место переходы между маг-
нитными состояниями. В соответствии с концепцией
неоднородного МЭЭ в окрестности неоднородного
распределения намагниченности реализуется элек-
трическая поляризация.

Рассчитаем возможные типы микромагнитных
конфигураций, возникающих в пленках с различ-
ным ВДМ, с использованием пакета OOMMF [19],
размер сетки 5 × 5 × 3 нм3 и исследуем особенно-
сти магнитоэлектрического эффекта в данных си-
стемах.

3. РЕЗУЛЬТАТЫ РАСЧЕТА

В данном разделе приведены результаты иссле-
дования влияния ВДМ на процессы намагничива-
ния и поляризации пленок при циклическом изме-
нении внешнего магнитного поля. Представлены ре-
зультаты расчета систем, в которых симметрия кон-
тактного слоя описывается пространственной груп-
пой T , а энергия ВДМ — соотношением (7), про-
водится сопоставление полученных результатов для
систем симметрии Cnv и ВДМ вида (6).

На рис. 2a показаны примеры четырёх тополо-
гических микромагнитных структур, которые реа-
лизуются в наноэлементе с размерами a = 100 нм,
t = 30 нм при D = 0.6мДж/м2 в процессе его пере-
магничивания. Отметим, что исходным состоянием
является однородное состояние (EA+), в котором
вектор намагниченности M = (0, 0,Ms) однородно
распределен по объему наноэлемента. В процессе
размагничивания происходит серия фазовых пере-
ходов: 1) из однородного состояния EA+ в скирми-
он положительной полярности Sk+, в центре вихря
M = (0, 0,Ms), 2) из Sk+ в однородное состояние
EA−, M = (0, 0,Ms), 3) из EA− в скирмион с от-
рицательной полярностью Sk−, 4) в однородное со-
стояние EA+. Аналогичная ситуация наблюдается
при перемагничивании наноэлемента. С образовани-
ем неоднородных магнитных состояний связано воз-
никновение полярных сегнетоэлектрических струк-
тур, в которых вектор электрической поляризации
также распределен по поверхности наноэлемента.
На рис. 2b показано распределение Pz-компонент
нормированной сегнетоэлектрической поляризации
p = P/γχe, соответствующих состояниям Sk и EA.
График зависимости полной поляризации от вели-
чины нормированного магнитного поля (h = H/Ms)
показан на рис. 3.

Похожая картина реализуется в системах сим-
метрии Cnv, однако в отличие от скирмионных со-
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Рис. 2. a) микромагнитные состояния

(Sk+, EA−, Sk−, EA+), реализуемые в наноэлемен-

те при изменении магнитного поля h = H/Ms; b)

полярные состояния PS+, соответствующие магнитным

конфигурацям Sk+, Sk−, полярные состояния PS−,

соответствующие магнитным конфигурацям EA−, EA+;

D = 0.6мДж/м2, a = 50 нм, t = 30 нм

стояний Sk+/Sk− и соответствующих им однопо-
лярных состояний PS+ при ВДМ вида (6) проме-
жуточными состояниями будут 180-градусные до-
менные границы DW+/DW−, соответствующие им
полярные состояния будут иными — биполярными
[20].

Отметим, что ВДМ может приводить к стаби-
лизации неоднородных магнитных структур разной
топологии. Вид магнитной структуры и связанной
с ней сегнетоэлектрической структуры, реализую-
щейся при наличии магнитоэлектрического взаимо-

Рис. 3. График зависимости электрической поляриза-

ции pz = Pz/γχe от магнитного поля h = H/Ms,

D = 0.6мДж/м2, a = 50 нм, t = 30 нм

действия в системе, зависит от сочетания геометри-
ческих факторов (размеров наноэлемента), внутрен-
них параметров системы (A,K,Ms, D) и внешних
воздействий.

Известно, что в монодоменной наночастице (на-
ноэлементе) в отсутствие ВДМ при наличии магнит-
ной анизотропии вида PMA (perpendicular magnetic
anisotropy) изменение размерных факторов (aspect
ratio a/t) приводит к фазовым переходам из одно-
доменного состояния типа EA в вихревое состоя-
ние и впоследствии в состояние EP («легкая плос-
кость») [21]. ВДМ также может индуцировать пере-
ходы такого рода, причем тип киральных структур
(магнитных вихрей или доменных границ) и связан-
ных с ними полярных состояний зависит от симмет-
рии системы и соответствующего вида ВДМ (соот-
ветствующий пример показан на рис. 2).

Процессы циклического намагничивания со-
провождаются процессами образования доменных
структур, на которые также оказывает влия-
ние ВДМ. На pис. 4 показаны гистерезисные
зависимости намагниченности и поляризации,
которые реализуются в образцах с размерами
a = 100 нм, t = 30 нм при D = 0.4мДж/м2.
На кривой магнитного гистерезиса (pис. 4a) на
соответствующих участках показаны реализую-
щиеся в этом случае магнитные топологические
структуры — однородное состояние, скирмион,
горизонтальная доменная граница (ДГ), наклонная
ДГ, крестообразная ДГ, различающихся полярно-
стью (EA±, Sk±, DWh±, DWt±, C±); на рис. 4b
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приведена гистерезисная зависимость полной поля-
ризации от магнитного поля; на рис. 4c показаны
киральные структуры положительной полярности;
на рис. 5 приведены полярные структуры, соответ-
ствующие магнитным киральным структурам обеих
полярностей, в проекции на плоскость поверхности
пленки.

Рис. 4. a) Микромагнитные состояния (Sk+, EA−, Sk−,

EA+), реализуемые в наноэлементе при изменении маг-

нитного поля; b) полярные состояния PS+, соответствую-

щие магнитным конфигурацям Sk+, Sk−, полярные со-

стояния PS−, соответствующие магнитным конфигура-

цям EA−, EA+; D = 0.4мДж/м2, a = 100 нм, t = 30 нм

Сравнивая с результатами, полученными для си-
стем симметрии Cnv и ВДМ вида (6) [20], отметим,
что в системах с T -симметрией реализуется микро-
магнитное состояние DWt± и связанное с ним по-
лярное состояние PS1, которые отсутствуют в слу-
чае Cnv.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В работе проведено исследование магнитоэлек-
трических эффектов, проявляющихся в процессе
намагничивания и перемагничивания нанострукту-
рированных магнитных пленок со взаимодействи-
ем Дзялошинского–Мория. Рассчитаны гистерезис-

Рис. 5. График зависимости электрической поляриза-

ции pz = Pz/γχe от магнитного поля h = H/Ms,

D = 0.4мДж/м2, a = 100 нм, t = 30 нм

ные зависимости намагниченности и электриче-
ской поляризации, возникающей в окрестности маг-
нитных неоднородностей при изменении магнит-
ного поля, ориентированного в направлении нор-
мали к поверхности пленки. На основе проведен-
ных расчетов определены условия, необходимые
для реализации магнитных структур различной то-
пологии и соответствующих им полярных струк-
тур. Построены проекционные портреты, позволя-
ющие осуществить отображение магнитных тополо-
гических структур на сегнетоэлектрические (поляр-
ные) структуры. Проанализировано влияние ВДМ
на магнитные конфигурации и полярные состоя-
ния наноструктур. Показано, что тип сегнетоэлек-
трических состояний (однополярных, биполярных)
определяется магнитной конфигурацией, которая, в
свою очередь, зависит от ВДМ и симметрии систе-
мы.

Финансирование. Работа выполнена при фи-
нансовой поддержке Российского фонда фундамен-
тальных исследований (грант №19-52-80024), а так-
же в рамках государственного задания по выполне-
нию научных исследований лабораториями (приказ
MN-8/1356 от 20.09.2021).
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C помощью экспериментальных и численных исследовании показано управляемое лазерным излучением

распространение и взаимодействие спиновых волн в нерегулярной магнитной структуре в геометрии

интерферометра Маха –Цендера. Показано, что использование лазерного излучения путём нагрева

одного из плеч интерферометра приводит к управляемой интерференции спин-волнового сигнала в

выходной секции. Была экспериментально измерена величина нагрева плёнки железо-иттриевого граната

при воздействии лазерного нагрева. С помощью микромагнитного моделирования продемонстрирована

эволюция спин-волновой интерференционной картины при воздействии лазерного нагрева одного из

плеч интерферометра. Полученные результаты обеспечивают простое решение для создания перестраи-

ваемых спин-волновых интерферометров для парадигмы магнонной логики.

Статья представлена в рамках публикации материалов VIII Евроазиатского симпозиума

«Тенденции в магнетизме» (EASTMAG-2022), Казань, август 2022 г.

DOI: 10.31857/S0044451023010091
EDN: NNSADT

1. ВВЕДЕНИЕ

Использование передачи магнитного момента
или спина электрона вместо переноса заряда откры-
вает новые возможности для построения элемент-
ной базы устройств для передачи и хранения ин-
формации с использованием коллективного прецес-
сионного движения упорядоченных магнитных мо-
ментов — спиновых волн (СВ) или магнонов [1, 2],
распространяющихся с длинами волн от микромет-
ра до десятков нанометров в гигагерцевом и тера-
герцевом диапазонах частот [3]. Перспективным и
открытым научным направлением указывается ис-
следование СВ в качестве переносчиков информа-
ции для логических устройств следующего поколе-
ния [4, 5]. СВ-устройства, работая в диапазоне час-
тот от единиц ГГц до 10 ТГц, имеют длину спиновой

* E-mail: Andrew.A.Grachev@gmail.com

волны на четыре-пять порядков меньшую, чем ра-
диоволны аналогичной частоты, т.е обладают хоро-
шей интеграцией с современными микро- и нанораз-
мерными электронными устройствами и схемами, в
том числе и с 3D-архитектурой ультрабольших ин-
тегральных схем [6]. С точки зрения развития фи-
зических основ телекоммуникационных технологий
нового поколения важной задачей является разви-
тие методов управления спектрами магнонов [2], яв-
ляющихся носителями информационных сигналов в
микро- и наноструктурах на основе магнитных ма-
териалов [1].

В настоящее время магнитным материалом с
наименьшими потерями является железо-иттриевый
гранат (ЖИГ) [7]. Во многом это связано с очень
малыми значениями ширины линии ферромагнит-
ного резонанса (ФМР) и параметра затухания Гиль-
берта [8]. Эксперименты по возбуждению и распро-
странению спиновых волн в магнитных пленках ра-
нее были ограничены только структурами на основе
ферромагнитных металлов. Между тем, использо-
вание высококачественных пленок гранатов (напри-
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мер, ЖИГ с составом Y3Fe5O12) для таких задач
оказалось более перспективным. На основе ЖИГ
реализуются тонкопленочные волноводы с малы-
ми потерями на распространение и резонаторы СВ
с высокой добротностью в СВЧ-диапазоне радио-
волн [9–12]. При этом ЖИГ является одним из наи-
более перспективных материалов также ввиду воз-
можности масштабирования вплоть до нескольких
нанометров и малых энергозатрат для возбуждения
спиновых волн [13–16]. Это открывает широкие воз-
можности использования таких структур при созда-
нии энергонезависимой памяти, спиновых транзи-
сторов, спиновой логики, датчиков магнитных по-
лей и управляемых СВЧ-устройств на принципах
диэлектрической магноники [1, 2, 5].

Локальное облучение поверхности магнитной
пленки приводит к изменению эффективной на-
магниченности в области лазерного пятна, что, в
свою очередь, приводит к формированию потен-
циальной ямы для собственных спин-волновых
мод, которые квантуются по ширине ямы и могут
распространяться в созданном потенциале [17, 18].
Идея использования лазерного излучения для фото-
термической модуляции частоты ферромагнитного
резонанса магнитных пленок была предложена [19]
задолго до появления работ, направленных на
исследование динамики спиновых волн в нере-
гулярных структурах [20, 21]. В работах [22, 23]
было показано, как можно создавать неоднородное
распределение намагниченности в пленке ЖИГ,
с помощью которого оказывается возможным
управлять величиной и направлением групповой
скорости, а также создавать запрещенные зоны
в спектре спиновых волн, распространяющихся
в магнитной пленке. Исследование влияния ла-
зерного излучения на величину связи спиновых
волн, распространяющихся в решетках магнитных
микро- и наноразмерных волноводов, являются
перспективными для разработки перестраиваемых
устройств генерации, маршрутизации и управления
свойствами магнонных состояний.

В данной работе с помощью экспериментальных
и численных исследований показано управляемое
лазерным излучением распространение и взаимо-
действие спиновых волн в нерегулярной магнитной
структуре в геометрии интерферометра Маха – Цен-
дера. Показано, что использование лазерного излу-
чения путём нагрева одного из плеч интерферомет-
ра приводит к управляемой интерференции спин-
волнового сигнала в выходной секции. Была прове-
дена оценка влияния лазерного нагрева на поверхно-
сти пленки ЖИГ. Микромагнитное моделирование

позволило объяснить эволюцию спин-волновой ин-
терференционной картины при воздействии лазер-
ного нагрева одного из плеч интерферометра. По-
лученные результаты обеспечивают простое реше-
ние для создания перестраиваемых спин-волновых
интерферометров для парадигмы магнонной логи-
ки.

2. ОПИСАНИЕ СТРУКТУРЫ И
ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНОЕ ИССЛЕДОВАНИЕ

Схема исследуемой структуры показана на
рис. 1а. Рассматриваемая структура представляет
собой нерегулярный ферритовый микроволновод
в геометрии интерферометра Маха – Цендера. С
помощью метода лазерного скрайбирования интер-
ферометр был изготовлен из монокристаллической
ферритовой пленки ЖИГ толщиной t = 10мкм с
намагниченностью насыщения M0 = 139Гс. Плён-
ка ЖИГ была выращена методом жидкофазной
эпитаксии на подложке из гадолиний-галлиевого
граната (ГГГ) толщиной 500 мкм. Ширина ин-
терферометра во входной и выходной секциях
составляет w1 = 500мкм. Ширина центральной
части интерферометра составляет w2 = 1.5мм.
Для создания плеч интерферометра было сфор-
мировано эллипсоидальное отверстие в центре
ЖИГ-волновода путем лазерной абляции с про-
странственным разрешением для вытравливания
ЖИГ-слоя. Длина большой оси эллипса состав-
ляет 1 мм, а малой оси — 500 мкм. Общая длина
интерферометра составляет 5 мм. Нагрев одного
из плеч интерферометра будет осуществляться с
помощью одночастотного Nd-лазера YVO4 Excelsior
532-200-CDRH с мощностью 200 мВт.

При экспериментальном исследовании возбуж-
дение СВ будет осуществляться с помощью 50-
омной микрополосковой линии передачи с микро-
волновым преобразователем шириной 30 мкм и дли-
ной 2 мм. Выходной преобразователь будет нахо-
диться на расстоянии 4 мм от входного преобразова-
теля. Структура была помещена в однородное ста-
тическое магнитное поле H0 = 1200Э, направленное
вдоль оси x для эффективного возбуждения поверх-
ностных магнитостатических волн (ПМСВ).

С помощью радиофизических измерений на ос-
нове векторного анализатора цепей Agilent Tech-
nologies PNA Network Analyzer E8362C (10 МГц –
20 ГГц) были измерены амплитудно-частотные ха-
рактеристики (АЧХ) коэффициента прохождения
(S21) ПМСВ для рассмотренной структуры. Сплош-
ная синяя кривая на рис. 1c показывает измерен-
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Рис. 1. а) Схема рассматриваемого интерферометра. b) Пространственная карта распределения температуры на поверх-

ности плёнки ЖИГ. c) АЧХ коэффициента прохождения (S21) поверхностных магнитостатических волн, распространяю-

щихся в интерферометре, измеренных с помощью векторного анализатора цепей, в случае отсутствия лазерного нагрева

(синяя сплошная кривая) и в случае воздействия лазерного нагрева на верхнее плечо интерферометра (красная сплошная

кривая)

ную АЧХ для ПМСВ в случае отсутствия лазерно-
го нагрева верхнего плеча интерферометра. Спино-
вые волны, генерируемые с входной секции, разде-
ляются в центральной части интерферометра, а да-
лее два спин-волновых пучка интерферируют друг
с другом уже в области выходной секции. В зави-
симости от характера интерференции (конструктив-
ная или деструктивная) мы получаем соответствен-
но прохождение или непрохождение спин-волнового
сигнала в выходной секции. Видно, что на характе-
ристике присутствуют провалы мощности порядка
10 дБ. Данные провалы соответствуют непрохожде-
нию спин-волнового сигнала, соответствующему де-
структивной интерференции СВ в выходной обла-
сти. При воздействии лазерного нагрева на верхнее
плечо интерферометра происходит трансформация
АЧХ (см. сплошную красную кривую на рис. 1c).
Было проведено экспериментальное измерение ве-
личины нагрева плёнки ЖИГ при помощи оптиче-
ского тепловизора. На рис. 1b приведена простран-
ственная карта распределения температуры на по-
верхности плёнки ЖИГ, демонстрирующее увеличе-
ние температуры на величину 8 ◦C при непрерывном
нагреве поверхности ферритовой плёнки. При этом
локальное увеличение температуры на поверхности
плёнки ЖИГ приводит к уменьшению в этой обла-
сти величины намагниченности насыщения. Таким
образом, использование локального нагрева пленки

ЖИГ приводит к трансформации величины намаг-
ниченности насыщения, за которой следует измене-
ние спин-волновой дисперсии в плечах интерферо-
метра.

3. ЧИСЛЕННОЕ ИССЛЕДОВАНИЕ

Для подтверждения экспериментально наблюда-
емой трансформации передаточных характеристик
спин-волнового сигнала путем локального нагрева
ЖИГ волновода было проведено численное моде-
лирование на основе решения уравнения Ландау –
Лифшица – Гильберта [24, 25]:

∂M

∂t
= γ[Heff ×M] +

α

M0

[
M× ∂M

∂t

]
, (1)

где M — вектор намагниченности, M0 = 139Гс —
намагниченность насыщения плёнки ЖИГ,
α = 10−5 — феноменологически введенный Гиль-
бертом параметр затухания,

Heff = H0 +Hdemag +Hex +Ha

— эффективное магнитное поле, H0 — внешнее
магнитное поле, Hdemag — поле размагничивания,
Hex — обменное поле, Ha — поле анизотропии,
γ = 2.8МГц/Э — гиромагнитное отношение в плён-
ке ЖИГ. Для уменьшения отражений сигнала от
границ расчетной области в численном моделиро-
вании были введены регионы (0 < x < 0.3мм и
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4.7 < x < 5.0мм) с уменьшающимися в геометри-
ческой прогрессии параметром затухания α.

Для учета влияния локального лазерного нагре-
ва при температуре T в моделирование была введена
область с уменьшенной намагниченностью насыще-
ния M0r. В данном случае используется предполо-
жение о линейной зависимости уменьшения намаг-
ниченности насыщения с ростом значения T , так как
диапазон изменения температуры превышал значе-
ние TRT + 8 ◦C, что значительно ниже температуры
Кюри TK = 285.85◦C для ЖИГ, где TRT = 27 ◦C —
комнатная температура. Таким образом, изменение
температуры приводит к изменению намагниченно-
сти насыщения в соответствии с линейной зависи-
мостью намагниченности от температуры [7]:

M0r(x, y) ≈M0 − β [T (x, y)− TRT ],

где β = 313А/кмоль. Диаметр лазерного пятна в
численном моделировании брался равным 350 мкм.
При этом в область изменения намагниченности на-
сыщения бралась в виде распределения гауссова
пучка, что позволяет моделировать ситуацию неод-
нородного распределения по пространству. Нагрев
вдоль глубины материала считался однородным.

Был проведен расчет спектральной плотно-
сти мощности выходного сигнала P (f) вдоль
оси x в сечении y = 4мм, соответствующей об-
ласти выходной антенны обозначенной Pout на
рис. 1а. Для этого входной сигнал задавался в
виде hz(t) = h0 sin(2πfct), центральная частота
fc = 7ГГц, h0 = 0.1Э. Затем значение дина-
мической намагниченности mz(x, y, t) в области
выходной секции Pout записывалось с шагом

∆t = 75фс в течение времени T = 500 нс. В ре-
зультате этого оказывалось возможным с помощью
двойного преобразования Фурье построить частот-
ную зависимость динамической намагниченности
на выходе Pout (f) рассматриваемого интерферомет-
ра. На рис. 2 показано распределение спектральной
плотности мощности в выходной секции интерфе-
рометра, соответствующее прохождению спиновых
волн в случае отсутствия лазерного нагрева (сплош-
ная синяя кривая) и в случае лазерного нагрева
(сплошная красная кривая) верхнего плеча интер-
ферометра. Как и в случае экспериментального
исследования, воздействие лазерного нагрева на
одно из плеч интерферометра приводит к транс-
формации АЧХ, а также увеличению глубины δS

провала мощности, соответствующему деструктив-
ной интерференции СВ.

Стоит отметить, что локальное воздействие ла-
зерного нагрева на плечо интерферометра приводит
к трансформации пространственного распределения
амплитуды и фазы СВ. На рис. 3 c,d показано рас-
пределение интенсивности СВ I(x, y) = m2

y +m2
z в

случае возбуждения ПМСВ при f1 = 5.305ГГц. Та-
кая конфигурация магнонной структуры позволя-
ет реализовать логическую функцию "НЕ". В слу-
чае отсутствия лазерного нагрева, представляюще-
го логический вход, два разделённых пучка СВ кон-
структивно интерферируют друг с другом из-за от-
сутствия разницы в фазе (см. рис. 3 a) и амплитуде
(см. рис. 3 c) между ними, представляя собой логи-
ческую "1" на выходе. При воздействии локального
лазерного нагрева на верхнее плечо интерферомет-
ра, расщепленные СВ деструктивно интерферируют
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волн в случае отсутствия лазерного нагрева (a,c) и в случае воздействия лазерного нагрева на верхнее плечо интерферо-

метра (b,d). e) Интегральное значение mz-компоненты динамической намагниченности в выходной секции как функция

изменения намагниченности насыщения в верхнем плече интерферометра

в выходной секции, поскольку после прохождения
в верхнем и нижнем плечах они становятся в про-
тивофазе друг с другом, что означает логический
"0" на выходе (см. рис. 3 b,d). Для демонстрации эф-
фективного управления спин-волновыми характе-
ристиками с помощью лазерного излучения постро-
ен график интегрального значения mz-компоненты
динамической намагниченности в выходном сече-
нии (в поперечном сечении y = 4мм) как функцию
намагниченности насыщения, изменяемого в верх-
нем плече интерферометра на фиксированной час-
тоте f1 = 5.305ГГц. В результате фазовый сдвиг
∆Φ(M0), накопленный во время раздельного рас-
пространения СВ между верхним и нижним плеча-
ми, имеет вид

∆Φ(M0) =

∫
ktop(l)− kbot(l) dl,

где ktop(l) и kbot(l) — дисперсия СВ в верхнем и
нижнем плечах интерферометра. Значение ∆Φ(M0)

управляется при изменении намагниченности на-
сыщения в области, имитирующей нагрев лазер-
ным излучением в верхнем плече, как видно на
рис. 3 e. Воздействие локального нагрева приводит
к уменьшению величины фазы и амплитуды в вы-
ходной секции интерферометра периодическим об-

разом. Таким образом, можно обеспечить управ-
ляемое лазерным излучением переключение ампли-
туды и фазы СВ. Подобный тип управления ин-
тенсивностью и фазой волнового сигнала свиде-
тельствует о возможности использования предло-
женного многоканального устройства как базово-
го элемента систем обработки сигналов на прин-
ципах магнонной логики [26–28], таких как маг-
нонные логические ячейки на основе элементов
нечеткой логики (fuzzy logic), нейроморфные си-
стемы мультиплексирования и демультиплексирова-
ния [29], пространственно-частотные делители и от-
ветвители информационных сигналов в СВЧ- и те-
рагерцевом диапазонах длин волн.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Таким образом, экспериментально продемон-
стрировано управление спектром дипольных спи-
новых волн, распространяющихся в нерегулярной
магнонной структуре в геометрии интерферометра
Маха – Цендера. С помощью радиофизических
измерений показано управление передаточными
характеристиками спиновых волн при локальном
воздействии на область в ЖИГ-волноводе. Была
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проведена оценка влияния нагрева на поверхности
пленки ЖИГ. Показано, что использование лазер-
ного излучения путём нагрева одного из плеч интер-
ферометра приводит к управляемой интерференции
спин-волнового сигнала в выходной секции. С по-
мощью микромагнитного моделирования показано
управление амплитудой и фазой спиновых волн по-
средством лазерного нагрева. С прикладной точки
зрения, рассмотренная структура найдёт примене-
ние в создании класса устройств обработки инфор-
мации, таких как системы демультиплексирования
с частотно-пространственной селективностью, на-
правленные ответвители, делители и фильтры СВЧ-
сигнала.

Финансирование. Работа выполнена при под-
держке Российского научного фонда (грант №20-79-
10191).
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29. T. Brächer and P. Pirro, J. Appl.Phys. 124, 152119

(2018).

.

77



ЖЭТФ, 2023, том 163, вып. 1, стр. 78–86 © 2023

ОСОБЕННОСТИ ФОРМИРОВАНИЯ ПЛОСКИХ
НЕОДНОРОДНЫХ СТРУКТУР В НАНОРАЗМЕРНЫХ

МАГНИТНЫХ ПЛЕНКАХ

Е. Б. Магадеев*, Р. М. Вахитов, Р. Р. Канбеков

Башкирский государственный университет,
450076, Уфа, Россия

Поступила в редакцию 21 июля 2022 г.,
после переработки 12 августа 2022 г.

Принята к публикации 16 августа 2022 г.

Исследуются условия устойчивости вихреподобных неоднородностей в перфорированных ферромагнит-

ных пленках с сильной одноосной анизотропией типа «легкая плоскость». Показано, что нетривиальные

магнитные структуры, характеризующиеся отсутствием выхода вектора намагниченности из плоскости

пленки, могут наблюдаться при абсолютных величинах константы анизотропии, превышающих неко-

торое пороговое значение. Развиты возможные способы (аналитический, численный, эмпирический)

вычисления данного порогового значения. Получены универсальные оценки минимально допустимой

величины константы анизотропии в ряде важнейших случаев. Исследованы допустимые сценарии потери

устойчивости магнитной структуры при изменении материальных параметров пленки.

Статья представлена в рамках публикации материалов VIII Евроазиатского симпозиума

«Тенденции в магнетизме» (EASTMAG-2022), Казань, август 2022 г.

DOI: 10.31857/S0044451023010108
EDN: NNVVGV

ВВЕДЕНИЕ

В последнее время в результате бурного разви-
тия элементной базы цифровых технологий появи-
лись реальные предпосылки для создания вычис-
лительных устройств нового поколения, в которых
магнитная память и системы обработки информа-
ции будут функционировать на единой основе. Счи-
тается, что одним из перспективных типов носите-
лей информации в таких устройствах могут являть-
ся вихреподобные магнитные неоднородности (маг-
нитные вихри, скирмионы, цилиндрические магнит-
ные домены [1–3]; классификация таких структур
дана в обзоре [4]), возникающие в некоторых клас-
сах магнитных пленок. Однако при этом существу-
ет ряд ограничений, накладываемых на устойчи-
вость указанных микромагнитных структур в рас-
сматриваемых материалах [5–7], что делает их ис-
пользование проблематичным. В результате возник

* E-mail: magadeeveb@gmail.com

спрос на альтернативные способы записи и обра-
ботки информации. Так, в работе [8] был предло-
жен новый вид нанообъектов вихревого типа, кото-
рые характеризуются особенно простой текстурой
и понятными механизмами формирования, что де-
лает их крайне привлекательными для использова-
ния на практике. Эти вихреподобные неоднородно-
сти локализуются на парных отверстиях цилиндри-
ческой формы (антидоты [6,9]) в перфорированных
магнитных пленках при условии, что вектор намаг-
ниченности не может выходить из плоскости плен-
ки (магнитные структуры такого типа в дальней-
шем будем называть плоскими). Выполнение дан-
ного условия обеспечивается наличием сильной од-
ноосной анизотропии типа «легкая плоскость», бла-
годаря чему неплоские структуры наверняка стано-
вятся энергетически невыгодными. Поскольку со-
здание такого магнитного материала может пред-
ставлять собой нетривиальную техническую задачу,
требования к его параметрам должны быть полно-
стью конкретизированы. В данной работе мы раз-
виваем инструментарий для вычисления предель-
ных значений константы анизотропии, при которых
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плоские структуры становятся устойчивыми, а так-
же применяем излагаемые подходы к ряду практи-
чески важных случаев. Следует отметить, что дан-
ная проблема в отношении вихреподобных струк-
тур является актуальной и рассматривалась на ка-
чественном уровне, например, в работе [9].

1. ПОСТАНОВКА ЗАДАЧИ

Рассмотрим ферромагнитную пленку, харак-
теризующуюся параметром обменного взаимодей-
ствия A и постоянной малой толщиной h (в осталь-
ном геометрия образца может быть произвольной
благодаря, например, наличию перфораций). Тогда
с учетом одноосной анизотропии типа «легкая
плоскость» полная энергия магнетика может быть
записана в следующем виде [10]:

E =

∫ {
A[(∇α)2 + cos2 α(∇θ)2] +K sin2 α

}
hdS,

(1)
где интегрирование ведется по всей площади об-
разца, K — абсолютная величина константы ани-
зотропии, α — полярный угол, характеризующий
выход вектора намагниченности из плоскости плен-
ки, а θ — азимутальный угол, определяющий ори-
ентацию проекции вектора намагниченности на эту
плоскость. Влиянием размагничивающих полей мы
здесь пренебрегаем [8].

Ясно, что при K → ∞ требование минимально-
сти энергии (1) приводит к α ≡ 0, что соответствует
образованию плоской структуры. При этом

E = E0 =

∫
A(∇θ)2hdS, (2)

а значит, распределение намагниченности может
быть найдено из уравнения Эйлера–Лагранжа для
функционала (2). Несложно видеть, что оно пред-
ставляет собой уравнение Лапласа с граничным
условием, заключающимся в отсутствии нормаль-
ной составляющей градиента θ на всех границах об-
ласти, занимаемой образцом:

∆θ = 0,
∂θ

∂n
|Г = 0. (3)

В [8] показано, что при наличии топологических
особенностей пленки (антидотов) уравнение (3) име-
ет нетривиальные решения, которые отвечают при-
влекательным с практической точки зрения неодно-
родным структурам.

С другой стороны, при K = 0 энергию (1), от-
вечающую какому-либо неоднородному распределе-
нию намагниченности с α ≡ 0, можно монотонно

уменьшить до нулевого значения, непрерывно из-
меняя α от 0 до π/2 одновременно во всех точках
пленки. Конечное распределение намагниченности
при этом окажется однородным с α = π/2, и далее
оно может быть переведено в однородное состояние
с α = 0 без изменения энергии. Очевидно, что близ-
кие к этому сценарию непрерывные преобразования,
в ходе которых энергия (1) монотонно уменьшает-
ся до своего абсолютного минимума E = 0, суще-
ствуют и для малых значений K, отличных от ну-
ля. Следовательно, при небольших величинах кон-
станты анизотропии любые плоские неоднородные
структуры будут спонтанно перестраиваться в од-
нородное состояние путем выхода вектора намагни-
ченности из плоскости пленки с его последующим
возвратом обратно в плоскость.

Таким образом, соотношения (3) и α ≡ 0, фор-
мально отвечающие условиям экстремума функци-
онала (1), не всегда задают его минимум: при боль-
ших значениях K минимальность действительно га-
рантируется, однако при малых значениях K ми-
нимуму соответствует только тривиальное решение
уравнения Лапласа θ = const. Поэтому для всех
нетривиальных решений θ имеет смысл следующая
задача: отыскать такое значение Kmin, что при вся-
ком K > Kmin выбранное распределение θ мини-
мизирует функционал (1). В более широкой поста-
новке это означает отыскание порогового значения
K = Kmin, выше которого данная плоская неодно-
родная структура является устойчивой относитель-
но малых внешних воздействий, а ниже теряет свою
устойчивость.

2. АНАЛИТИЧЕСКИЙ ПОДХОД

Исследуем поведение функционала (1) при ма-
лых значениях функции α, которые рассматривают-
ся как возмущение. Сохраняя не более чем квадра-
тичные члены по α, имеем E = E0 +AhF , где

F [α] =

∫ {
(∇α)2 +

[
K

A
− (∇θ)2

]
α2

}
dS. (4)

Ясно, что достаточным условием минимума энер-
гии (1) является положительная определенность
квадратичной формы (4). Поскольку умножение α
на постоянную величину не меняет знак (4), ограни-
чимся рассмотрением функций α, нормированных
условием

Q[α] =

∫
α2dS = 1. (5)

Возможность такой нормировки вытекает из физи-
ческого смысла α: функция, соответствующая ре-

79



Е. Б. Магадеев, Р. М. Вахитов, Р. Р. Канбеков ЖЭТФ, том 163, вып. 1, 2023

ализуемой флуктуации, должна быть ограничен-
ной и локализованной в пространстве. Далее вве-
дем неопределенный множитель Лагранжа λ и рас-
смотрим следующий функционал, значения которо-
го совпадают с (4) для всех функций, нормирован-
ных условием (5): F̃ = F − (K/A+ λ)(Q − 1). Урав-
нение Эйлера–Лагранжа для него имеет следующий
вид:

−∆α+ Uα = λα,
∂θ

∂n
|Г = 0. (6)

где введено обозначение U = −(∇θ)2. Соотноше-
ния (6) представляют собой задачу на собствен-
ные значения λ типа стационарного уравнения Шре-
дингера, которая в общем случае имеет смешан-
ный спектр. Тогда, подставляя собственную функ-
цию α, соответствующую λ, в выражение (4), с уче-
том (5) получаем F [α] = K/A + λ. Отсюда вытека-
ет, что все экстремумы функционала F̃ имеют вид
K/A + λ, а значит, условие положительной опре-
деленности формы (4) выражается соотношением
K > Kmin = –Aλmin, где λmin — наименьшее соб-
ственное значение (6).

Необходимо отметить, что некоторые оценки в
отношении Kmin могут быть сделаны и без ре-
шения задачи (6). В частности, из (4) следует,
что форма F [α] заведомо является положительно
определенной при K > Kt = Amax(∇θ)2. Кро-
ме того, значение F [α] должно быть неотрицатель-
ным при α = const, что приводит к соотношению
K > Kb = A

〈
(∇θ)2

〉
, где угловыми скобками обо-

значено усреднение по площади образца. Отсюда
имеем диапазон Kb ≤ Kmin ≤ Kt, знания кото-
рого может быть вполне достаточно для приклад-
ных целей. Важное исключение составляет случай
уединенных неоднородностей, когда энергия E0 в (2)
имеет фиксированное конечное значение, и величи-
на Kb при увеличении размеров образца становится
близкой к нулю, что делает оценку снизу неинфор-
мативной.

3. ЧИСЛЕННЫЙ ПОДХОД

Несмотря на то, что аналитический подход, из-
ложенный выше, достаточно обоснован, его приме-
нение на практике ограничивается случаями про-
стейших распределений θ, при которых потенциал
U в первом уравнении (6) обладает высокой сим-
метрией. Для более сложных распределений реше-
ние этого уравнения уже не может быть получено в
явном виде, что приводит к необходимости привле-
чения численных методов. Тем не менее, численное
решение задачи на собственные значения в поста-

новке, соответствующей (6), требует значительных
вычислительных ресурсов, а применение вариаци-
онных методов [11] для непосредственной оптими-
зации функционала (4) приводит к весьма прибли-
зительным результатам из-за отсутствия надежных
предпосылок к выбору пробных функций. Обойти
эти затруднения удается за счет перехода от конти-
нуального приближения к решеточной модели маг-
нетика [12]. При этом необходимо подчеркнуть, что
такой переход не эквивалентен использованию гру-
бой разностной схемы для решения задачи (6): во-
первых, в рамках решеточной модели принципиаль-
но иначе описывается обменное взаимодействие, что
позволяет избежать эффектов, связанных с некор-
ректным расчетом производных; во-вторых, резуль-
таты, полученные на решеточной модели, всегда
имеют непосредственный физический смысл, в то
время как использование грубых разностных схем
иногда может приводить к наблюдению явлений,
полностью объясняющихся накопленными в процес-
се вычислений ошибками.

Рассмотрим систему, состоящую из N спинов
s1, . . . , sN , расположенных в узлах плоской квадрат-
ной решетки с периодом b, часть из которых вакант-
на. Представим энергию этой системы в следующем
виде [12]:

E = −1

2
J
∑

i,j
Gijsisj − J

∑
i
sipi +KL

∑
i
(sin)

2,

(7)
где J — обменный интеграл, Gij = 1, если спины с
номерами i и j расположены в соседних узлах ре-
шетки, и Gij = 0 в противном случае, KL — ко-
эффициент, характеризующий интенсивность ани-
зотропии в решеточной модели, n — единичный век-
тор нормали к плоскости решетки. Второе слагае-
мое в (7) введено для того, чтобы имитировать (ес-
ли есть такая необходимость) бесконечную протя-
женность образца. Для этого будем считать, что за
пределами области, занимаемой спинами s1, . . . , sN ,
имеются также и другие спины, направление кото-
рых зафиксировано. Тогда pi представляет собой
зафиксированный спин, соседний по отношению к
si (при этом pi ⊥ n); если у спина si нет ближай-
ших соседей вне области рассматриваемой системы,
то будем условно полагать pi = 0. Использование
такой имитации оказывается крайне эффективным
при исследовании уединенных неоднородностей [8],
когда все pi, отличные от нуля, равны одному и то-
му же вектору p, характеризующему постоянное на-
правление намагниченности в образце на большом
удалении от неоднородности.
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При KL → ∞ магнитная структура будет плос-
кой, так что si = s

(0)
i ⊥ n. Конкретные направ-

ления s
(0)
i могут быть найдены путем минимиза-

ции выражения (7), при этом третье слагаемое в
нем автоматически оказывается равным нулю, так
что вид плоской структуры не зависит от значений
J и полностью определяется геометрией системы.
Такая минимизация легко осуществляется числен-
но вследствие того, что все искомые направления
спинов однозначно задаются углами их ориентации
на плоскости (например, углами отклонения от p).
Как и в случае континуальной модели, при конеч-
ных значенияхKL найденная плоская структура по-
прежнему будет соответствовать экстремуму функ-
ции (7). Чтобы выяснить, является ли этот экстре-
мум минимумом, предположим, что каждый спин si

отклонился от плоскости на малый угол αi, так что
si = s

(0)
i cosαi + n sinαi. Тогда энергия (7) с точно-

стью до квадратичных членов по αi примет вид

E = E0 +
∑

i,j

(
1

2
JBij +KLδij

)
αiαj , (8)

где E0 — энергия системы при αi = 0, δij — символ
Кронекера,

Bij = δijs
(0)
i

(
pi +

∑
k
Giks

(0)
k

)
−Gij . (9)

Для того чтобы плоская структура являлась
устойчивой, квадратичная форма в правой ча-
сти (8) должна быть положительно определенной,
а значит, отвечающие ей собственные значения
должны быть положительными. Это имеет ме-
сто при выполнении следующего неравенства:
KL > KLmin = –JλLmin/2, где λLmin — наименьшее
собственное значение матрицы B, элементы которой
задаются соотношением (9).

Из сравнения выражений (1) и (7) следует, что
J ≈ 2Ah,KL ≈ Khb2. Благодаря этому становит-
ся возможно использовать результаты, полученные
численно в рамках решеточной модели, для опре-
деления граничного значения константы анизотро-
пии: Kmin ≈ –AλLmin/b

2. Разумеется, такое сопо-
ставление будет тем точнее, чем меньше величина
b, поэтому в тех случаях, когда изначальная поста-
новка задачи является феноменологической, значе-
ние периода решетки b, казалось бы, целесообразно
искусственно уменьшать, одновременно масштаби-
руя и другие параметры модели. Следует, однако,
иметь в виду, что при этом число спинов в системе
будет расти по закону N ∼ b–2, а значит, число эле-
ментов матрицы B — по закону N2 ∼ b–4. По этой
причине выбор неоправданно малого b может су-
щественно снизить производительность численных
расчетов, что перечеркнет основные достоинства из-
лагаемого подхода.

4. ЭМПИРИЧЕСКИЙ ПОДХОД

Развитые выше методы существенно опирались
на требование устойчивости плоской структуры от-
носительно малых возмущений произвольной фор-
мы. Это требование, однако, можно смягчить, огра-
ничившись устойчивостью относительно возмуще-
ний, принадлежащих определенному классу. В част-
ности, вопрос устойчивости может рассматривать-
ся в отношении вполне конкретного изменения, за-
ключающегося, например, в выходе намагниченно-
сти из плоскости пленки на один и тот же малый
угол либо во всех точках образца, либо в пределах
какой-то его области. При этом, конечно, уже недо-
статочно проверять выполнение условия E > E0 (в
частном случае α = const, как было показано ра-
нее, такая проверка позволяет получить лишь гру-
бую оценку снизу Kmin ≥ Kb). Вместо этого необхо-
димо рассматривать некий динамический процесс, в
результате которого система может либо вернуться
в исходное неоднородное состояние, что означало бы
его устойчивость, либо перейти в состояние с одно-
родным распределением намагниченности. На пер-
вый взгляд, такой подход также не избавлен от ме-
тодической погрешности, приводящей к занижению
оценкиKmin из-за выбора конкретного вида началь-
ного возмущения. Покажем, тем не менее, что на
практике значительное занижение маловероятно.

Для простоты изложения будем пользоваться ре-
шеточной моделью, хотя все последующие рассуж-
дения легко переносятся и на континуальную мо-
дель. Тогда возмущенное состояние системы в про-
извольный момент условного времени t описывает-
ся N -мерным вектором α(t), составленным из углов
αi. Пусть динамический процесс задан следующим
уравнением:

α̇ = −∂E
∂α

. (10)

Подставляя сюда (8) и разлагая α(t) по ортонор-
мированному базису, порожденному собственными
векторами ui матрицы B, имеем

Ċi = −2βiCi, βi =
1

2
Jλi +KL, (11)

где Ci(t) = α(t)ui, а λi — собственное значение, ко-
торому соответствует ui. Решая уравнения (11) и
подставляя результат в (8), получаем

E = E0 +
∑

i
Ci(0)

2βi exp(−4βit). (12)

Несложно видеть, что при KL > KLmin все величи-
ны βi являются положительными, вследствие чего

6 ЖЭТФ, вып. 1
81



Е. Б. Магадеев, Р. М. Вахитов, Р. Р. Канбеков ЖЭТФ, том 163, вып. 1, 2023

энергия (12) с течением времени t постепенно при-
ближается к значению E0, которое отвечает неод-
нородному состоянию. Такое же поведение, вообще
говоря, может наблюдаться и при KL < KLmin. Для
этого необходимо, чтобы все Ci(0), соответствующие
отрицательным βi, оказались нулевыми, т. е. началь-
ное возмущение α(0) должно быть ортогонально од-
ному из векторов ui. Ясно, что хотя такая ситуа-
ция теоретически и может возникнуть, на практике
она будет наблюдаться крайне редко. При этом наи-
более вероятной причиной реализации такого сце-
нария окажется намеренный выбор симметрично-
го в пространстве начального возмущения, вслед-
ствие чего какие-то из соотношений α(0) ⊥ ui будут
выполняться автоматически. Чтобы гарантирован-
но избежать этого, достаточно всегда добавлять к
α(0) небольшие случайные составляющие.

Далее будем полагать, что Ci(0) 6= 0, а значит,
при KL < KLmin в правой части выражения (12)
обязательно присутствуют отрицательные слагае-
мые, быстро растущие со временем по абсолютной
величине. Наибольшим темпом роста при этом будет
обладать слагаемое, отвечающее наименьшему соб-
ственному значению λLmin (соответствующий ему
собственный вектор обозначим umin). Более того,
при приближении KL к KLmin это слагаемое ста-
нет единственным, для которого βi = βmin < 0, а
значит, согласно (11), все коэффициенты Ci(t) за ис-
ключением Cmin(t) = α(t)umin быстро затухнут, и
будет иметь место следующее приближенное равен-
ство:

α(t) ≈ Cmin(0)exp(2 |βmin| t)umin. (13)

Полученное соотношение описывает начальный
этап процесса перестроения неоднородной структу-
ры, которая утратила устойчивость при уменьше-
нии KL, например, вследствие изменения темпера-
туры [13]. При этом пространственное распределе-
ние угла выхода вектора намагниченности из плос-
кости пленки носит универсальный характер (прак-
тически не зависит ни от α(0), ни от KL) и задает-
ся компонентами вектора umin, который тем самым
приобретает физический смысл. Тут следует огово-
риться, что в действительности динамика магнети-
ка, конечно, не описывается уравнением (10); тем не
менее, уравнение (10) является предельным случаем
уравнения Ландау–Лифшица–Гильберта в угловых
переменных [10] при больших значениях параметра
диссипации, что оправдывает его применение в рам-
ках данного анализа.

Итак, значения энергии E при больших временах
t позволяют довольно надежно судить об устойчиво-
сти неоднородной структуры: если E < E0, то струк-

тура разрушилась в соответствии с законом (13), а
значит, KL < KLmin; если же E ≈ E0, то структура
устойчива и KL > KLmin. Проведя серию числен-
ных экспериментов при различных KL, можно тем
самым установить граничное значение KLmin, что и
решает задачу. Слабое место такого эмпирического
подхода заключается в сложности выбора времени
наблюдения t. Дело в том, что хотя формула (13)
и предполагает экспоненциальный рост амплитуды
возмущения, величины Cmin(0) и |βmin| могут ока-
заться столь малыми, что при данном t этот рост не
успеет проявиться и отличие E от E0 будет незамет-
ным. На рис. 1 показано, как в типичной ситуации
меняется зависимость E от t при различных значе-
ниях KL (в условных единицах) и фиксированных
значениях Ci(0) в соответствии с соотношением (12).
Несмотря на то, что в данном случае KLmin = 1.0,
даже при KL = 0.8 спад энергии E все еще остается
незаметным на протяжении всего эксперимента, и к
его окончанию можно считать, что E ≈ E0. Таким
образом, использование эмпирического подхода все-
таки приводит к незначительному занижению полу-
чаемых значений KLmin, однако лучшей точности
всегда можно добиться путем удлинения интервала
наблюдения.

Рис. 1. Характер зависимости энергии системы E от вре-

мени t при различных значениях параметра KL

Заметим, что процесс, задаваемый уравнени-
ем (10), фактически представляет собой минимиза-
цию энергии E методом градиентного спуска. Это
позволяет использовать для постановки численного
эксперимента оптимизатор пакета микромагнитного
моделирования OOMMF [14], автоматизируя подбор
KLmin с использованием инструментов, предостав-
ляемых оболочкой Ubermag [15].

5. СЛУЧАЙ ТОНКОЙ МАГНИТНОЙ НИТИ

Переходя к применению разработанных подхо-
дов на практике, для начала рассмотрим простей-
ший случай образца, представляющего собой вы-
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резанную из пленки тонкую замкнутую нить дли-
ны L. Такой объект можно считать одномерным
в том смысле, что направление намагниченности
будет зависеть только от одной координаты x,
которая отсчитывается вдоль нити. При этом из
уравнения Лапласа (3) следует, что зависимость
θ от x должна быть линейной. С другой сто-
роны, для замкнутой нити имеет место условие
θ(x+L) = θ(x) + 2πk, где произвольное целое число
k играет роль топологического заряда [16]. Следова-
тельно, θ(x) = 2πkx/L+ const. Данное соотношение
задает семейство плоских магнитных структур, ко-
торые являются неоднородными при k 6= 0.

Поскольку (∇θ)2 ≡ (2πk/L)2, оценкиKb иKt для
граничного значения константы анизотропии совпа-
дают между собой, что сразу приводит к выраже-
нию Kmin = A(2πk/L)2. Как видим, стабилизация
структур, характеризующихся большими значения-
ми топологического заряда k, требует более силь-
ной анизотропии. Данное обстоятельство является
важным аргументом против применения на практи-
ке вихреподобных неоднородностей с k 6= ±1.

Частным случаем тонкой нити является
тонкое кольцо радиусом R = L/(2π). Тогда
Kmin = A(k/R)2. Из данного выражения можно
заключить, что основным фактором, наклады-
вающим ограничения на значения K, является
геометрическая кривизна элементов пленки. В
частности, не следует стремиться к уменьшению
размеров используемых антидотов (хотя соответ-
ствующая модель весьма удобна для аналитических
расчетов [8, 16]): именно в окрестности антидотов
наименьшего радиуса будет начинаться процесс пе-
рестроения структуры магнетика при изменении K,
приводящий к разрушению всей неоднородности.

6. СЛУЧАЙ ПРОКОЛОТОГО ДИСКА

Пусть теперь материал пленки заполняет
область, ограниченную двумя концентрически-
ми окружностями радиусами R и Rex, так что
R ≤ r ≤ Rex, где введена полярная система коорди-
нат (r, φ). В отличие от тонкой нити, такой проколо-
тый диск является уже принципиально двухмерным
объектом, однако решение уравнения (3) выглядит
схожим образом: θ = kφ + const. Следовательно,
(∇θ)2 = (k/r)2, откуда Kt = A(k/R)2, а также
Kb/Kt = 2 ln ρ/(ρ2 − 1), где ρ = Rex/R. Несложно
видеть, что при росте ρ оценка Kb быстро стано-
вится неинформативной, поэтому для определения
Kmin с приемлемой точностью необходимо решить

задачу на собственные значения (6), принимающую
следующий вид:

−∆α− (k/r)2α = λα,

∂α

∂r
(r = R) = 0, (14)

∂α

∂r
(r = Rex) = 0.

Поскольку нас интересует не весь спектр, а толь-
ко наименьшее собственной значение λmin зада-
чи (14), будем считать, что α не зависит от φ. Тогда
общее решение первого уравнения из (14) представ-
ляет собой линейную комбинацию модифицирован-
ных функций Бесселя Iik(

√
−λr) и Kik(

√
−λr) (i —

мнимая единица; под k здесь и далее понимается
абсолютная величина топологического заряда, по-
скольку ясно, что рассуждения не зависят от его
знака), подставляя которую в последние два усло-
вия (14), получаем

Wk(kρ
√
ck(ρ)) =Wk(k

√
ck(ρ)),

Wk(x) =
Kik−1(x) +Kik+1(x)

Iik−1(x) + Iik+1(x)
.

(15)

Здесь введено обозначение ck(ρ) = –λ(R/k)2, так что
Kmin/Kt = ck(ρ). Наибольшие корни ck(ρ) уравне-
ния (15) при различных значениях k и ρ могут быть
найдены с помощью численных методов, что при-
водит к зависимости Kmin/Kt от ρ, показанной на
рис. 2.

Рис. 2. Зависимость минимально допустимой величины

константы анизотропии Kmin, нормированной на Kt, от

отношения внешнего Rex и внутреннего R радиусов про-

колотого диска при различных значениях топологического

заряда k. Красной штриховой линией показана оценка сни-

зу Kb/Kt

Несложно видеть, что независимо от величины
k имеет место соотношение ck(1) = 1, которое объ-
ясняется вырождением проколотого диска в тонкую
нить при Rex ≈ R. Кроме того, при больших значе-
ниях ρ все функции ck(ρ) выходят на горизонталь-
ные асимптоты ck(∞). Это связано с тем, что при
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Rex → ∞ образец представляет собой неограничен-
ную пленку с одним антидотом радиуса R. Для это-
го случая уравнение (15) можно привести к следу-
ющему более простому виду:

Kik−1(k
√
ck(∞)) +Kik+1(k

√
ck(∞)) = 0. (16)

Выбирая наибольшие корни уравнения (16)
для каждого из k, получаем c1(∞) = 0.102,
c2(∞) = 0.284, c3(∞) = 0.402 и т.д. Таким обра-
зом, в рассматриваемом случае оценка Kt дает
наихудшее приближение для Kmin при неболь-
ших значениях топологического заряда, причем
при k = 1 имеет место ошибка на порядок. В то
же время важно отметить, что Kmin никогда не
составляет менее 10% величины Kt, а поскольку
на практике имеет смысл выбирать материалы,
которые удовлетворяют соотношению K > Kmin

с некоторым запасом, то использование величины
Kt вместо точного значения Kmin является вполне
уместным.

Отдельный интерес представляет ситуация
Rex → ∞, R → 0, соответствующая пленке без
антидотов, в которой, тем не менее, имеется неод-
нородная структура. Эта ситуация, разумеется, не
может быть описана в рамках континуальной мо-
дели, поскольку плотность энергии в (2) оказалась
бы сингулярной. Подобные решения, однако, могут
появляться в решеточной модели и описывают, на-
пример, неоднородности типа квазичастиц, которые
возникают в процессах перемагничивания образца,
связанных с изменением топологии распределения
намагниченности [17]. Применяя в этой ситуации
численный подход для сплошных квадратных ре-
шеток с N от 162 до 202, что позволяет убедиться в
отсутствии зависимости результата от выбранного
размера решетки, имеем Kmin ≈ 0.938A/b2 при
k = ±1 и Kmin ≈ 3.05A/b2 при k = ±2. Как
видим, в обоих случаях Kmin оказывается меньше
A(k/b)2 и принимает значения, близкие к этой
величине. Сравнивая же полученные результаты
с выражениями для Kmin, полученными в рамках
континуальной модели, находим, что эффективные
значения R, отвечающие естественным пустотам
внутри решетки, равны 0.33b и 0.61b для k = ±1 и
k = ±2 соответственно.

7. СЛУЧАЙ ПЛЕНКИ С ДВУМЯ
АНТИДОТАМИ

Рассмотрим далее неограниченную пленку с дву-
мя одинаковыми антидотами радиуса R, расстоя-
ние между центрами O1 и O2 которых равно a

(рис. 3). В этом случае решение уравнения (3), от-
вечающее уединенной неоднородности, имеет вид
θ = k(φ1 − φ2), где введены две независимые систе-
мы полярных координат (r1, φ1) и (r2, φ2), направ-
ления φ1 = 0 и φ2 = 0 которых совпадают с лучом
O2O1, а центры связаны с точками C1 и C2, принад-
лежащими отрезку O1O2, причем |O1C1| = |O2C2| и
|C1C2| =

√
a2 − 4R2. На рис. 3 показано распределе-

ние намагниченности, соответствующее данному ре-
шению при k = 1; другие значения топологического
заряда далее не рассматриваются.

Рис. 3. Вихреподобная структура, локализованная на двух

антидотах с центрами в точках O1 и O2. Красными окруж-

ностями обозначены границы антидотов. Синие стрелки

показывают направление намагниченности в образце, се-

рые стрелки — поведение соответствующих формальных

решений в области антидотов

Несложно убедиться, что в изучаемой ситуации
(∇θ)2 = (|C1C2| /(r1r2))2. В области образца это вы-
ражение достигает максимума в точках F1 и F2 на
краях антидотов. Вычисляя этот максимум, нахо-
дим

Kt =
A

R2

a+ 2R

a− 2R
. (17)

Несмотря на то, что полученная оценка, как будет
ясно в дальнейшем, дает сильно завышенные значе-
ния для Kmin (при этом оценка Kb вообще неинфор-
мативна), выражение (17) позволяет выявить важ-
ную особенность изучаемой системы. Заметим, что,
согласно (17), Kt неограниченно растет не только
при R → 0 (это соответствует случаю антидотов
малого размера, который уже обсуждался выше),
но и при R → a/2, когда становится малым зазор
|F1F2| между антидотами. Причина заключается в
том, что при |F1F2| → 0 точки C1 и C2 также сме-
щаются к краям антидотов, в пределе совпадая с F1
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и F2. Благодаря этому вся неоднородность сосредо-
тачивается в малой области между антидотами, и
кривизна, характеризующая магнитную структуру,
становится большой, несмотря на конечную кривиз-
ну всех элементов самой пленки. Тем самым оцен-
ка сверху A(k/R)2 для Kmin, где под R понимается
наименьший радиус кривизны среди всех перфора-
ций, все же носит не универсальный характер: что-
бы избежать роста Kmin, необходимо выбирать не
слишком малые значения как для размеров перфо-
раций, так и для расстояний между ними. Конкрет-
ная количественная рекомендация следует при этом
из выражения (17), которое при фиксированном a

имеет точку минимума Rm = a(
√
5 − 1)/4 ≈ 0.31a.

Отсюда следует, что для формирования наиболее
устойчивой неоднородной структуры следует выби-
рать зазоры между антидотами, примерно равные
их радиусу.

В случае распределения, показанного на рис. 3,
применение аналитического подхода оказывается
затруднительным, поэтому для определения Kmin

воспользуемся численным и эмпирическим подхода-
ми. Первый оказывается эффективным при сравни-
тельно больших значениях a, когда антидот мож-
но имитировать всего четырьмя вакантными узла-
ми решетки, образующими квадрат; при этом при-
ближенно полагаем b = R. В свою очередь, эмпири-
ческий подход хорошо проявляет себя при неболь-
ших зазорах между антидотами, но с ростом a на-
чинают сказываться ограничения, которые связа-
ны с конечностью размеров образца, используемо-
го при численном моделировании. Значения Kmin,
рассчитанные на основе обоих подходов, приведены
на рис. 4. При этом с целью устранения описанных
выше недостатков эмпирического подхода динами-
ческий процесс, ограниченный 1000 итераций опти-
мизатора, был повторен при ограничении в 2000 ите-
раций; полученные результаты находились в преде-
лах незначительной погрешности. Как и ожидалось,
при одних и тех же расстояниях a два подхода при-
вели к немного разным значениям Kmin, что объяс-
няется как свойством эмпирического подхода, кото-
рый немного занижает результат, так и в большей
степени тем, что подходы опираются на различные
физические модели. Тем не менее, в обоих случаях
значения Kmin при увеличении a стремятся к неко-
торой постоянной величине. Очевидно, положение
такой горизонтальной асимптоты должно совпадать
с c1(∞) = 0.102: при удалении антидотов друг от
друга каждый из них становится уже изолирован-
ным антидотом, условия устойчивости для которых
были изучены в предыдущем разделе.

Рис. 4. Зависимость минимально допустимой величины

константы анизотропии Kmin от расстояния между цен-

трами антидотов. Зеленой линией показаны результаты,

полученные с помощью эмпирического подхода, лило-

вой — с помощью численного. Красной штриховой линией

обозначено положение предполагаемой асимптоты обоих

графиков. По оси ординат масштаб логарифмический

Рис. 5. Амплитуда угла выхода вектора намагниченно-

сти из плоскости пленки во всех ее точках в процессе

разрушения плоской неоднородной структуры, утратившей

устойчивость. Лиловыми квадратами обозначены положе-

ния антидотов

Помимо величины Kmin численный подход поз-
воляет также найти собственный вектор umin мат-
рицы B. На рис. 5 приведено соответствующее ему
типичное пространственное распределение ампли-
туды угла α, который определяет выход вектора на-
магниченности из плоскости пленки в процессе раз-
рушения плоской структуры. Как видим, наиболь-
шая амплитуда наблюдается на краях антидотов в
области между ними, т. е. в точках F1 и F2, по-
казанных на рис. 3. Это вполне согласуется с той
логикой, что разрушение неоднородной структуры,
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утратившей устойчивость, должно начинаться с об-
ластей, характеризующихся наибольшей кривизной,
однако речь здесь идет опять же не о кривизне эле-
ментов самой пленки, а о кривизне наблюдаемой в
ней магнитной структуры. Здесь неэквивалентность
этих понятий снова оказывается существенной.

8. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Таким образом, на практике величина констан-
ты анизотропии K, при которой плоская магнитная
структура является устойчивой, почти всегда может
быть определена из соотношения видаK > A(k/R)2,
где под R понимается наименьший радиус кривиз-
ны элементов пленки (в случае некруглых элемен-
тов следует говорить о средней кривизне элемента).
Зачастую это требование может оказаться слишком
жестким, однако оценка при этом оказывается за-
вышенной не более чем в 10 раз. В ряде случаев,
однако, оценка может оказаться и сильно занижен-
ной, что характерно для пленок, в которых зазоры
между антидотами существенно меньше размеров
самих антидотов. Очевидно, можно построить и бо-
лее экзотические примеры, опровергающие приве-
денное соотношение: например, в образцах, содер-
жащих множество антидотов различного размера,
с которыми связаны различные топологические за-
ряды, смысл выражения A(k/R)2 необходимо соот-
ветствующим образом конкретизировать. Тем не ме-
нее, оно дает хорошую отправную точку для выбо-
ра магнитных материалов, подходящих для реали-
зации тех или иных плоских магнитных структур
в пленках с нетривиальной топологией. Кроме то-
го, если простых оценок оказывается недостаточно,
то ограничения на величину константы анизотро-
пии всегда можно уточнить, используя один из трех
подходов, развитых в данной работе.

В качестве примера материала, который в соот-
ветствии с приведенными расчетами представляется
перспективным в смысле его практического исполь-
зования, можно привести NdCo5. Согласно [18], это
соединение характеризуется значением K = 4 · 107
Дж/м3, следовательно, даже при A = 10−11 Дж/м
неоднородные структуры изучаемого типа устойчи-
вы при произвольных значениях R > 0.5 нм, что
покрывает все возможные случаи их реального при-
менения.

Финансирование. Работа проведена в рамках
государственного задания по выполнению научных
исследований лабораториями (приказ MN-8/1356 от
20.09.2021).
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Данная работа посвящена теоретическому исследованию магнитных свойств ансамбля однодоменных

взаимодействующих магнитных наночастиц, внедренных в неподвижную полимерную матрицу. Эта

модель типична для описания магнитоактивных полимерных феррокомпозитов, широко применяющихся

в промышленных и биомедицинских приложениях. Предполагается, что феррокомпозит получается

путем отверждения несущей среды в феррожидкости, находящейся во внешнем магнитном поле hp

при температуре полимеризации Tp; после отверждения жидкости носителя наночастицы сохраняют

пространственное распределение и ориентацию своих осей легкого намагничивания, которые они

имели до отверждения несущей среды. Отдельно исследован вклад межчастичных диполь-дипольных

взаимодействий в статическую намагниченность феррокомпозита в зависимости от напряженности

магнитного поля h и поля полимеризации hp. Проанализирована роль температуры полимеризации

и размера магнитных наночастиц на магнитные свойства феррокомпозита. Представленные в статье

аналитические выражения намагниченности и начальной магнитной восприимчивости позволяют

прогнозировать магнитные свойства феррокомпозита в зависимости от его внутренних особенностей и

условий синтеза, что является теоретической основой для производства феррокомпозитов с заранее

заданным магнитным откликом в определенном магнитном поле.

Статья представлена в рамках публикации материалов VIII Евроазиатского симпозиума

«Тенденции в магнетизме» (EASTMAG-2022), Казань, август 2022 г.
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1. ВВЕДЕНИЕ

В последние десятилетия растет интерес к ис-
кусственно синтезируемым мягким магнитным ма-
териалам, таким как феррожидкости, магнитные
эластомеры и феррогели, ферронематические жид-
кие кристаллы и различные биосовместимые маг-
нитные суспензии. Данные феррокомпозиты состо-
ят из магнитных наночастиц, внедренных в жидкую
или полимерную матрицу. Внедрение большого ко-
личества магнитных наночастиц в матрицу позво-
ляет управлять свойствами композитного материа-
ла с помощью внешнего магнитного поля, что обу-

* E-mail: radushnovs@mail.ru

славливает широкое применение феррокомпозитов
во многих технологических и биомедицинских при-
ложениях [1–10]. К настоящему моменту разрабо-
тано несколько экспериментальных методик встра-
ивания магнитных частиц в полимерную матри-
цу [11–17]. Одним из таких способов синтеза фер-
рокомпозитов является полимеризация феррожид-
костей [18–21], которые представляют собой устой-
чивые коллоидные суспензии однодоменных магнит-
ных наночастиц диаметра порядка 10 нм в инертной
жидкости-носителе [22].

Для феррокомпозитов с жидкой матрицей ха-
рактерен броуновский механизм вращения магнит-
ных моментов наночастиц, изменение ориентации
которых происходит вместе с поворотом тела части-
цы во время броуновского движения. Внешнее маг-
нитное поле упорядочивает направления магнитных
моментов частиц, создавая таким образом анизотро-
пию ориентационной структуры ансамбля наноча-
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стиц. Кроме того, межчастичные диполь-дипольные
взаимодействия способствуют появлению простран-
ственной анизотропии, поскольку частицы стремят-
ся сформировать энергетически выгодные структу-
ры типа "голова-хвост" относительно направлений
своих магнитных моментов [23, 24]. Сформирован-
ная конфигурация ориентаций осей легкого намаг-
ничивания и положений частиц зависит от напря-
женности внешнего поля, температуры, концентра-
ции наночастиц, интенсивности диполь-дипольного
взаимодействия и т.п. Для оценки интенсивности
диполь-дипольных взаимодействий в системе ис-
пользуется безразмерный параметр λ:

λ =
µ0m

2

4πd3kBT
, (1)

который имеет смысл отношения магнитной энергии
взаимодействия двух частиц диаметра d с магнит-
ным моментом m при их контакте к тепловой энер-
гии kBT . Константой µ0 обозначена магнитная про-
ницаемость вакуума. Поскольку параметр λ ∼ 1/T ,
то интенсивность межчастичных магнитных взаи-
модействий можно регулировать с помощью изме-
нения температуры образца.

Если до выключения поля провести полимериза-
цию жидкости-носителя, то дальнейшая реакция на
магнитное поле полимеризованного феррокомпози-
та с обездвиженными магнитными наночастицами
будет иметь суперпарамагнитный характер: измене-
ние ориентации магнитного момента будет происхо-
дить внутри тела наночастицы по неелевскому ме-
ханизму за счет отклонения от оси магнитной ани-
зотропии частицы. В качестве количественной оцен-
ки магнитной анизотропии наночастиц использует-
ся безразмерный параметр σ:

σ =
Kvm
kBT

, (2)

где K — константа магнитной анизотропии мате-
риала частиц, vm = πd3/6 — объем частицы. Для
обычных наноразмерных частиц энергетический ба-
рьер анизотропии Kvm может быть сопоставим с
тепловой энергией kBT , и поэтому тепловые флук-
туации приводят к стохастической переориентации
магнитного момента внутри частицы. Уменьшение
температуры приводит к росту магнитокристалли-
ческой анизотропии в системе, т.е. магнитные мо-
менты частиц стремятся быть ориентированы па-
раллельно осям легкого намагничивания. На кри-
вую намагничивания феррожидкости величина σ не
влияет за счет присутствия вращательных степе-
ней свободы феррочастиц, в то время как после по-
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Рис. 1. Схематические иллюстрации рассмотренных об-

разцов: а — суспензия СМЧ, вовлеченных в броуновское

движение и неелевское вращение; б — замороженная кон-

фигурация положений СМЧ и направлений осей легкого

намагничивания. Синие сплошные стрелки иллюстрируют

направления осей легкого намагничивания, красные пунк-

тирные стрелки показывают ориентации магнитных мо-

ментов СМЧ

лимеризации значение этого параметра для ферро-
композита становится немаловажным. На рис. 1 схе-
матично показано отличие суспензии суперпарамаг-
нитных частиц (СМЧ), подверженных броуновско-
му движению и неелевскому вращению, от ферро-
композита, в котором положения СМЧ и направле-
ния их осей магнитной анизотропии фиксированы.
При этом созданная в процессе полимеризации кон-
фигурация положений частиц и направлений осей
магнитной анизотропии, с одной стороны, зависит
от основных контролируемых условий полимериза-
ции образца (поля полимеризации hp и температуры
полимеризации Tp), а с другой стороны, она полно-
стью определяет магнитный отклик синтезирован-
ного феррокомпозита.

Взаимосвязь между условиями полимеризации
феррожидкости и магнитными свойствами ферро-
композита исследовалась как экспериментально [25–
27], так и в ряде теоретических работ [28–38]. Теоре-
тическое описание магнитных свойств феррокомпо-
зита осложнено сразу несколькими факторами: учет
сформированной в процессе синтеза ориентацион-
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ной текстуры осей легкого намагничивания нано-
частиц, а также дальнодействующих межчастичных
диполь-дипольных взаимодействий в системе СМЧ.
В недавней работе [39] представлено описание на-
магниченности и начальной магнитной восприимчи-
вости ансамбля неподвижных СМЧ, ориентацион-
ное текстурирование которых отличается от равно-
мерного [29–33] или идеального выравнивания [32,
34–38]. Межчастичное диполь-дипольное взаимо-
действие в этой работе не учитывалось, поэтому по-
лученные аналитические выражения могут быть ис-
пользованы для описания магнитных свойств толь-
ко низкоконцентрированных феррокомпозитов. В
следующей работе [40] удалось разработать теорию,
которая, с одной стороны, учитывает естествен-
ное ориентационное текстурирование СМЧ, сфор-
мированное в процессе синтеза, а с другой сто-
роны, принимает во внимание диполь-дипольные
взаимодействия между частицами. Представленное
в [40] аналитическое выражение намагниченности
ограничивается частным случаем, когда темпера-
тура при полимеризации образца феррожидкости
совпадает с температурой синтезированного ферро-
композита. При этом анализировались только по-
левые зависимости магнитного отклика ферроком-
позита при фиксированном значении интенсивно-
сти межчастичных диполь-дипольных взаимодей-
ствий. В данной работе предлагается более общее
универсальное аналитическое выражение статиче-
ской намагниченности феррокомпозита, позволяю-
щее точнее учитывать температурные условия по-
лимеризации магнитоактивных материалов. Полу-
ченные кривые намагничивания и начальной маг-
нитной восприимчивости будут исследованы в ши-
рокой области значений hp и Tp, что позволит опре-
делить взаимосвязь между параметрами, при кото-
рых происходит полимеризация образца, сформи-
рованной ориентацией и пространственной структу-
рой магнитного наполнителя и свойствами, прояв-
ляемыми феррокомпозитом.

2. МОДЕЛЬ

Система до полимеризации моделируется
как суспензия из N сферических однодоменных
СМЧ, погруженных в некоторую жидкость или
раствор полимера при температуре Tp, общим
объемом V . Контейнер с образцом имеет форму
цилиндра, вытянутого вдоль лабораторной оси
z, совпадающей с направлением приложенного
магнитного поля ĥ = (0, 0, 1). Такая конструк-
ция системы позволяет пренебречь эффектами

размагничивания, а внутреннее магнитное поле
считать таким же, как внешнее приложенное поле
h = hĥ. Магнитный момент однодоменной СМЧ
определяется в виде m = Msvm, где Ms — объ-
емная намагниченность насыщения. Численная
концентрация СМЧ в системе равна ρ = N/V ,
а объемная доля ϕ = ρπd3/6. Каждая СМЧ с
номером i характеризуется своим радиус-вектором
ri = (sin θi cosφi, sin θi sinφi, cos θi), описывающим ее
центральное положение, направлением оси легкого
намагничивания n̂i = (sin ξi cosψi, sin ξi sinψi, cos ξi)

и направлением магнитного момента
mi = mm̂i = (sinωi cos ζi, sinωi sin ζi, cosωi) (рис. 2).

Рис. 2. Лабораторная система координат, ориентация

частицы задается вектором оси легкого намагничивания

n̂ = (sin ξ cosψ, sin ξ sinψ, cos ξ), вмороженным в тело час-

тицы. Ориентация магнитного момента частицы определя-

ется вектором m̂ = (sinω cos ζ, sinω sin ζ, cosω), который

может отличаться от вектора оси легкого намагничивания

из-за суперпарамагнитных флуктуаций

Предполагается, что изначально СМЧ помеще-
ны в жидкий носитель, поэтому они могут двигаться
и вращаться, меняя в результате свое положение ri

и ориентацию легкой оси n̂i, исключая самопересе-
чения: rij = |rij | = |ri−rj | ≥ d. Магнитные моменты
частиц вовлечены в три вида взаимодействий:
(1) межчастичные диполь-дипольные взаимодей-
ствия, описываемые потенциалом Ud(ij):

Ĥd =

N∑

i<j=1

Ud(ij), (3)

Ud(ij) =
λd3kBT

r3ij
[(m̂i · m̂j)− 3(m̂i · r̂ij)(m̂j · r̂ij)] ,
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(2) взаимодействие магнитного момента с внеш-
ним магнитным полем, моделируемое потенциалом
Um(i):

Ĥm =

N∑

i=1

Um(i), Um(i) = −αkBT (m̂i · ĥ), (5)

(3) преодоление потенциального барьера внутренней
магнитной анизотропии Uσ(i):

Ĥσ =

N∑

i=1

Uσ(i), Uσ(i) = −σkBT (m̂i · n̂i)
2, (6)

где r̂ij — единичный вектор rij , α = µ0mh/kBT —
безразмерный параметр Ланжевена. Следователь-
но, полная потенциальная энергия ансамбля СМЧ
представляет собой сумму гамильтонианов:

U = Ĥd + Ĥm + Ĥσ. (7)

Находясь под действием магнитного поля, фер-
рожидкость намагничивается в равновесии с напря-
женностью поля hp при температуре Tp, после че-
го жидкость-носитель подвергается мгновенному за-
твердеванию. СМЧ теряют свои поступательные и
вращательные степени свободы, после чего поло-
жение и ориентация СМЧ в затвердевшем образце
остаются такими же, как и в жидкости в момент
затвердевания. Наличие внешнего поля формирует
текстуру, степень анизотропии которой зависит от
поля полимеризации, температуры полимеризации
и интенсивности межчастичных диполь-дипольных
взаимодействий. Опишем статическую намагничен-
ность системы неподвижных СМЧ при различных
параметрах α, σ и λ. Будем считать, что безразмер-
ные параметры λp и σp, описывающие феррожид-
кость в момент полимеризации, могут отличаться от
соответствующих параметров λ и σ для полимери-
зованного композита за счет изменения температу-
ры системы; направление поля полимеризации фер-
рожидкости совпадает с направлением магнитного
поля, приложенного к феррокомпозиту: hp||h||z.

3. ТЕОРИЯ

После отвердевания жидкости-носителя во внеш-
нем магнитном поле hp частицы в феррожидкости
теряют подвижность, и в образовавшемся ферро-
композите наблюдается некоторая текстура в ори-
ентации осей легкого намагничивания и располо-
жении частиц. Сформированная текстура может
быть описана одночастичной функцией распределе-
ния f0(n̂1, r̂1), характеризующей плотность вероят-

ности того, что случайно выбранная частица с но-
мером 1 имеет направление оси легкого намагничи-
вания n̂1, а ее положение описывается вектором r̂1.
Полный аналитический вид данной функции при-
веден в [40]. При вторичном воздействии внешнего
магнитного поля напряженностью h на текстуриро-
ванный образец он намагничивается за счет супер-
парамагнитных механизмов ориентации магнитных
моментов частиц. При этом плотность вероятности
того, что случайно выбранная частица с номером 1

имеет направление оси магнитной анизотропии n̂1 и
магнитный момент m̂1, а также радиус-вектор r̂1,
определяется одночастичной трехпараметрической
функцией распределения

f(n̂1, m̂1, r̂1) = f0(n̂1, r̂1)

∫
exp

(
− U

kBT

)
×

× 1

Z1(n̂, r̂)

N∏

i=2

dn̂idm̂idr̂i, (8)

Z1(n̂, r̂) =

∫
exp

(
− U

kBT

)
dm̂,

где усреднения по степеням свободы частицы i опре-
деляется формулами

∫
dn̂i =

1

4π

∫ 2π

0

dψi

∫ 1

−1

d cos ξi,

∫
dn̂i · 1 = 1,

∫
dm̂i =

1

4π

∫ 2π

0

dζi

∫ 1

−1

d cosωi,

∫
dm̂i · 1 = 1,

∫
dr̂i =

1

V
lim

R→∞

∫ 2π

0

dφi

∫ 1

−1

d cos θi

∫ R/ sin θi

0

r2i dri,

∫
dr̂i · 1 = 1.

Намагниченность феррокомпозита в поле h мож-
но выразить через одночастичную функцию распре-
деления f(n̂1, m̂1, r̂1) следующим образом:

M = ρm

∫ (
m̂1 · ĥ

)
f(n̂1, m̂1, r̂1)dn̂1dm̂1dr̂1. (9)

Далее необходимо провести вириальное разложение
функции распределения (8), ограничиваясь линей-
ными слагаемыми по χLp = 8λpφ и χL = 8λφ. Про-
цедура данного разложения подробно описана в [40].
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В результате мы получаем аналитическое вы-
ражение намагниченности, учитывающее усло-

вия полимеризации (αp, σp, λp) и вторичное
намагничивание образца при параметрах α, σ, λ:

M =Mid +
ρm

2R(αp, σp)





χLp

2R(αp, σp)

π∫

0

∂P (α, σ, ξ1)

∂α

∂P (αp, σp, ξ1)

∂αp

sin ξ1
P (α, σ, ξ1)

dξ1

π∫

0

∂P (αp, σp, ξ2)

∂αp
sin ξ2dξ2

+
χL

2

π∫

0

∂P (α, σ, ξ2)

∂α

sin ξ2
P (α, σ, ξ2)

dξ2

π∫

0

P (αp, σp, ξ1)

P (α, σ, ξ1)

[
∂2P (α, σ, ξ1)

∂α2
− 1

P (α, σ, ξ1)

(
∂P (α, σ, ξ1)

∂α

)2
]
sin ξ1dξ1

− χLp

4R2(αp, σp)

π∫

0

P (αp, σp, ξ1)

P (α, σ, ξ1)

∂P (α, σ, ξ1)

∂α
sin ξ1dξ1




π∫

0

∂P (αp, σp, ξ2)

∂αp
sin ξ2dξ2




2



, (10)

Mid =
ρm

2R(αp, σp)





π∫

0

P (αp, σp, ξ1)

P (α, σ, ξ1)

∂P (α, σ, ξ1)

∂α
sin ξ1dξ1



 , (11)

R(α, σ) =

(
shα

α

) 1∫

0

exp(σt2)dt,

P (α, σ, ξ) =
1

2

∫ 1

−1

exp
(
σt2 + αt cos ξ

)
I0

(
α
√

1− t2 sin ξ
)
dt. (12)

Заметим, что выражение (11) порядка χ0
L опреде-

ляет намагниченность текстурированного компози-
та без учета межчастичных взаимодействий, кото-
рое уже было вычислено в работе [39]. Таким обра-
зом, можно выделить вклад диполь-дипольных вза-
имодействий в статическую намагниченность:

∆M =M −Mid. (13)

Начальная магнитная восприимчивость характери-
зует магнитный отклик феррокомпозита в малых
полях и может быть определена через намагничен-
ность (10) как

χ =
∂M

∂h

∣∣∣∣∣
h=0

.

При этом полученная функция не зависит от пара-
метра h, однако в ней остается зависимость от по-
ля полимеризации hp. Данная величина отличается
сильной чувствительностью к изменениям темпера-
туры образца. В ряде экспериментальных работ [41–
44] была исследована начальная магнитная вос-
приимчивость синтезированных высококонцентри-
рованных образцов феррожидкости. При комнатной
температуре наблюдались значения χ ∼ 40–60, в то
время как при низких температурах T ∼ 200–220К
начальная магнитная восприимчивость достигала

значений χ ∼ 100–120 при сохранении текучести
коллоида. Такой рост начальной магнитной воспри-
имчивости связан с ослаблением теплового флукту-
ационного разупорядочивания в ориентациях маг-
нитных моментов феррочастиц.

4. РЕЗУЛЬТАТЫ

Для апробации полученного выражения было
выбрано два модельных феррокомпозита с намаг-
ниченностью насыщения магнитного материала
Ms = 480 кА/м и константой магнитокристалличе-
ской анизотропии K = 15 кДж/м3. Феррокомпозит
1 состоял из частиц с диаметром магнитного ядра
d = 10 нм, а частицы в феррокомпозите 2 обладали
диаметром d = 12 нм. Такое, на первый взгляд,
небольшое отличие в размерах частиц приводит
к заметной разнице в параметрах интенсивности
диполь-дипольных взаимодействий λ и параметра
магнитной анизотропии σ, пропорциональных d3.
Объемная концентрация феррочастиц была вы-
брана в обоих случаях ϕ = 0.125, так что воспри-
имчивость Ланжвенена совпадала с параметром
интенсивности диполь-дипольных взаимодействий
χL ≡ λ. Численные значения параметров λ и σ для
модельных систем представлены в табл. 1 и 2.
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Таблица 1. Численные значения параметров λ и σ, харак-

теристизующих феррокомпозит 1 (d = 10 нм), при разных

температурах

T , ◦С -20 20 60

λ 1.808323 1.561452 1.373891

σ 2.248465 1.941507 1.708293

Таблица 2. Численные значения параметров λ и σ, харак-

теристизующих феррокомпозит 2 (d = 12 нм), при разных

температурах

T , ◦С -20 20 60

λ 3.124781 2.69819 2.374083

σ 3.885347 3.354924 2.95193

На рис. 3 показан вклад диполь-дипольных вза-
имодействий в статическую намагниченность фер-
рокомпозитов 1 и 2 при температуре полимериза-
ции Tp = 20◦С как функция внешнего магнитно-
го поля h. Для первого феррокомпозита (рис. 3 а)
видно, что межчастичные взаимодействия наиболее
сильно проявляются в полях hp ∼ 20 кА/м. При
этом для трех разных температур, которые обозна-
чены синим, зеленым и красным цветом в порядке
их возрастания, можно отметить небольшой сдвиг
максимума кривой в сторону малых полей при по-
нижении температуры. Это происходит потому, что
зависимость от интенсивности внешнего магнитно-
го поля h в формуле (10) входит через параметр
Ланжевена α, который, в свою очередь, пропорци-
онален 1/T . Таким образом, чем ниже температу-
ра образца, тем больше безразмерный параметр по-
ля α при одной и той же напряженности внешне-
го магнитного поля h. Это, в свою очередь, приво-
дит к более быстрому росту намагниченности фер-
рокомпозита с понижением температуры в коорди-
натах h. Увеличение высоты пика рассматриваемой
кривой с понижением температуры связано с рос-
том интенсивности межчастичных взаимодействий
λ ∼ 1/T . Увеличение напряженности поля полиме-
ризации hp приводит к незначительному усилению
наблюдаемых тенденций. Для второго феррокомпо-
зита (рис. 3 б) можно отметить сдвиг пиков кривых
∆M/ρm в область полей hp ∼ 10 кА/м, посколь-
ку более крупные частицы быстрее намагничива-
ются и дают больший вклад на начальном участке
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Рис. 3. Вклад диполь-дипольных взаимодействий в стати-

ческую намагниченность феррокомпозита 1 с диаметром

частиц d = 10 нм (a) и феррокомпозита 2 с диаметром

частиц d = 12 нм (б) как функция внешнего магнитно-

го поля h. Температура полимеризации в обоих случаях

составляла Tp = 20◦С. Пунктирные линии соответствуют

значениям поля полимеризации hp = 10 кА/м, сплош-

ные линии соответствуют значениям поля полимеризации

hp = 100 кА/м. Синий, зеленый и красный цвета соответ-

ствуют температурам T = −20◦С, T = 20◦С и T = −60◦С

намагниченности. Рост максимумов рассмотренных
функций также вполне закономерен, поскольку ин-
тенсивность диполь-дипольных взаимодейтсвий на-
растает примерно как d3. Сравнивая сплошные и
пунктирные линии, стоит отметить, что для второ-
го феррокомпозита различие между ними заметно
возросло. Здесь виден эффект зависимости магнит-
ных свойств феррокомпозита, с одной стороны, от
напряженности поля полимеризации hp, а с другой
стороны, от параметра магнитной анизотропии σp.
Поскольку значение σ для второго феррокомпозита
выше, то и ориентационное структурирование осей
легкого намагничивания вдоль направления прило-
женного поля проявляется сильнее.

На рис. 4 показан вклад диполь-дипольных вза-
имодействий в статическую намагниченность фер-
рокомпозитов 1 и 2 как функция поля полимериза-
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Рис. 4. Вклад диполь-дипольных взаимодействий в ста-

тическую намагниченность феррокомпозита как функция

поля полимеризации hp. Дипольная часть статической

намагниченности феррокомпозита 1 с диаметром частиц

d = 10 нм в поле h = 20 кА/м (a) и феррокомпози-

та 2 с диаметром частиц d = 12 нм в поле h = 10

кА/м (б) как функция поля полимеризации hp. Пунктир-

ные линии соответствуют значениям температуры поли-

меризации Tp = −20◦С, сплошные линии соответствуют

значениям температуры полимеризации Tp = 60◦С. Си-

ний, зеленый и красный цвета соответствуют температу-

рам T = −20◦С, T = 20◦С и T = −60◦С

ции hp. При этом напряженность внешнего магнит-
ного поля h, приложенного после полимеризации,
была выбрана 20 кА/м для первого феррокомпозита
и 10 кА/м для второго феррокомпозита, поскольку
при этих значениях на рис. 3 наблюдались макси-
мальные значения вклада диполь-дипольных взаи-
модействий в намагниченность. Для первого ферро-
композита (рис. 4 а) зависимость функции ∆M/ρm

от интенсивности поля полимеризации выражена
слабо. Более ярко проявляется зависимость от тем-
пературы феррокомпозита T , которая меняется от
−20 до 60◦С (синий, зеленый и красный цвета). Вид-
но, что вклад диполь-дипольных взаимодействий
увеличивается с понижением как самой температу-
ры T , так и температуры полимеризации ферроком-
позита Tp. Зависимость функции ∆M/ρm от интен-
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Рис. 5. Начальная магнитная восприимчивость ферроком-

позита 1 с диаметром частиц d = 10 нм (a) и ферроком-

позита 2 с диаметром частиц d = 12 нм (б) как функ-

ция температуры T . Пунктирные и сплошные линии для

рисунка (а) соответсвуют значениям поля полимеризации

hp = 10 кА/м и hp = 30 кА/м. Пунктирные и сплошные

линии для рисунка (б) соответсвуют значениям поля поли-

меризации hp = 10 кА/м и hp = 20 кА/м. Синий, зеленый

и красный цвета соответствуют температурам T = −20◦С,

T = 20◦С и T = −60◦С

сивности поля полимеризации для второго ферро-
композита (рис. 4 б) уже характеризуется ярко вы-
раженным пиком в области hp ∼ 20 кА/м. Это го-
ворит о том, что при выборе интенсивности поля
полимеризации, близкой к этому значению, магнит-
ный отклик синтезированного феррокомпозита бу-
дет наибольший. Также на этом рисунке можно от-
метить близкое поведение кривых при параметрах
Tp = −20◦С, T = 20◦С и Tp = 60◦С, T = −20◦С,
начиная с hp > 20 кА/м. Это явно указывает на то,
что, выбирая эффективные значения температуры
при полимеризации системы, можно регулировать
магнитный отклик синтезированного феррокомпо-
зита. Чем ниже температура полимеризации в про-
цессе синтеза феррокомпозита, тем проще и быстрее
будет добиться необходимых магнитных характери-
стик, уже не прибегая к низким температурам в про-
цессе использования синтезированного образца.
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Рис. 6. Начальная магнитная восприимчивость ферро-

композита как функция диаметра СМЧ d. Пунктирные и

сплошные линии соттветсвуют значениям поля полимери-

зации hp = 10 кА/м и hp = 30 кА/м. Синий, зеленый и

красный цвета соответствуют температурам T = −20◦С,

T = 20◦С и T = −60◦С

Температурная зависимость начальной магнит-
ной восприимчивости феррокомпозитов 1 и 2 пред-
ставлена на рис. 5. Видно, что понижение темпе-
ратуры от 60◦С до −20◦С увеличивает началь-
ную магнитную восприимчивость феррокомпози-
та 1 (рис. 5 а) примерно в полтора раза. Изменение
температуры полимеризации и напряженности по-
ля hp при этом слабо влияют на начальную маг-
нитную восприимчивость первого феррокомпозита.
Для феррокомпозита 2 (рис. 5 б) условия полимери-
зации уже позволяют несколько регулировать ве-
личину χ на всем рассмотренном диапазоне тем-
ператур. Можно сделать вывод о том, что маг-
нитные свойства мелкодисперсных феррокомпози-
тов значительно хуже поддаются управлению с по-
мощью условий полимеризации. Рис. 6 показывает
зависимость начальной магнитной восприимчиво-
сти от диаметра магнитных частиц в композите.
Системы, состоящие из мелких частиц с диамет-
ром до 7 нм, будут проявлять крайне слабый маг-
нитный отклик, что делает их вовсе "неинтересны-
ми" в практическом смысле, поскольку именно на
магнитных свойствах основано применение мягких
магнитоактивных материалов в приложениях. Для
феррокомпозитов, состоящих из частиц с диаметра-
ми 10 нм и 15 нм, значения χ отличаются уже на
порядок. Крупнодисперсные ферроколлоиды отли-
чаются высокой интенсивностью диполь-дипольных
взаимодействий и ярко выраженной магнитной ани-
зотропией, следовательно, в момент полимеризации
матрицы феррокомпозита можно добиться узкого
распределения ориентаций осей магнитной анизо-
тропии, направленных преимущественно вдоль при-
ложенного магнитного поля.

5. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Проведено теоретическое исследование магнит-
ных свойств феррокомпозита, синтезированного пу-
тем мгновенного отверждения жидкости-носителя в
феррожидкости, находящейся во внешнем постоян-
ном магнитном поле напряженностью hp при темпе-
ратуре Tp. Получены аналитические формулы для
статической намагниченности и начальной магнит-
ной восприимчивости феррокомпозита с учетом как
межчастичных диполь-дипольных взаимодействий,
так и условий полимеризации при синтезе ферро-
композита. Диполь-дипольные взаимодействия уве-
личивают вероятность ориентации осей легкого на-
магничивания вдоль поля и уменьшают ее в на-
правлении, перпендикулярном полю. Многочастич-
ные корреляции наиболее сильно проявляются, ко-
гда энергия взаимодействия диполя с диполем срав-
нима с энергией взаимодействия диполя с полем.
Для параметров, рассмотренных в статье, диполь-
дипольные взаимодействия наиболее сильно прояв-
ляются при h . 30 кА/м в феррокомпозитах с диа-
метром магнитных частиц порядка 10–12 нм. Управ-
лять интенсивностью диполь-дипольных взаимодей-
ствий возможно с помощью изменения температу-
ры образца. Ослабление теплового флуктуацион-
ного разупорядочивания в ориентациях магнитных
моментов феррочастиц приводит к более эффек-
тивному намагничиванию феррожидкости, а также
выстраиванию осей легкого намагничивания вдоль
приложенного магнитного поля, поскольку неелев-
ская энегия взаимодействия начинает преобладать
над тепловой с понижением температуры в систе-
ме. На текстуру осей легкого намагничивания, фор-
мирующуюся в феррокомпозите, прямым образом
влияет также и напряженность магнитного поля,
при котором происходит полимеризация системы.
Вторичное намагничивание синтезированного фер-
рокомпозита в том же направлении, в каком дей-
ствовало приложенное магнитное поле при полиме-
ризации жидкости-носителя, является наиболее вы-
годным с точки зрения интенсивности магнитных
свойств образца. Теория, предложенная в данной ра-
боте, позволяет прогнозировать магнитный отклик
феррокомпозитов в зависимости от параметров си-
стемы и условий синтеза. Это обеспечивает теоерти-
ческую основу для производства феррокомпозитов
с нужной реакцией на заданное магнитное поле.

Финансирование. Исследование выполнено
при поддержке Фонда развития теоретической фи-
зики и математики «БАЗИС», проект №22-1-2-37-1.
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Представлены результаты исследования влияния внешнего магнитного поля на комплексные модули

упругости кристаллов со структурой сфалерита (ZnSe) и вюрцита (CdSe), допированных ионами

Cr2+ малой концентрации. Измерения выполнялись на частотах 26–32 МГц при температуре 1.4 К.

Двухвалентные катионы хрома в кристаллах типа AIIBVI имеют трехкратное орбитальное вырождение в

основном состоянии и, находясь в тетраэдрическом окружении, образуют ян-теллеровские комплексы,

описываемые в рамках T ⊗ (e+ t2)-задачи и обладающие глобальными минимумами адиабатического

потенциала тетрагональной симметрии. Установлено, что в кристалле ZnSe : Cr2+ магнитное поле,

направленное вдоль осей [001] и [110], влияет на модуль (c11 − c12) /2 и не изменяет модуль c44, в

то время как в кристалле CdSe : Cr2+ оба исследованных модуля, c55 и c66, являющихся аналогами

c44 и (c11 − c12) /2, зависят от магнитного поля при его ориентации вдоль осей [101̄0] и [21̄1̄0],

соответственно. Интерпретация обнаруженного аномального поведения упругих модулей от магнит-

ного поля дана в рамках модели с учетом кристаллического поля, вибронного и спин-орбитального

взаимодействий и с учетом вклада ян-теллеровской подсистемы в изотермические модули, опре-

деленные при постоянной магнитной индукции. Получено хорошее согласие с экспериментальными

зависимостями упругих модулей в сильных магнитных полях и показано, что немонотонное поведение

в слабых полях, ниже 2 Тл, должно определяться зависимостью времени релаксации от магнитного поля.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Применение легированных кристаллов в опто-
электронике, спинтронике и вычислительной техни-
ке обусловливает интерес к изучению их фундамен-
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тальных свойств. Кристаллы с малой концентраци-
ей искусственно введенных примесей представляют
самостоятельный интерес, поскольку, в силу боль-
ших расстояний между примесными ионами, они яв-
ляются системой невзаимодействующих между со-
бой объектов микроскопических размеров, а зна-
чит, обладающих квантовомеханическими свойства-
ми. Такие объекты могут подвергаться индивиду-
альному воздействию и сохранять свое состояние
определенное время, что делает их перспективны-
ми в плане применения, в том числе и в квантовых
компьютерах. В случае орбитального вырождения
основного состояния примесного иона в кристалле
наблюдается эффект Яна – Теллера (ЯТ). Таким об-
разом, объектом исследования становится уже не
отдельный ион, а комплекс, который в своем составе
содержит, как минимум, еще и ближайшее окруже-
ние и имеет сложную систему энергетических уров-
ней [1–3]. Кристаллы типа AIIBVI со структурой
сфалерита (кубическая фаза) или вюрцита (гексаго-
нальная фаза) обладают еще и пьезоэлектрически-
ми свойствами [4], что обусловливает повышенный
интерес к исследованию их свойств.

Традиционно примесные ЯТ-кристаллы изуча-
ются оптическими и магниторезонансными метода-
ми [5, 6]. Методы физической акустики [7, 8] менее
распространены, хотя первые работы по изучению
проявления эффекта ЯТ в ультразвуковом экспери-
менте, насколько нам известно, были опубликованы
в 60-х годах прошлого столетия (см. обзор [2]).

В работах [9, 10] была установлена релаксацион-
ная природа [11] аномалий поглощения и дисперсии
ультразвука, связанных с проявлением эффекта ЯТ,
и предложены механизмы релаксации системы ЯТ-
комплексов [12]. В более поздних работах было по-
казано, что ультразвуковые методы дают возмож-
ность получать полезную информацию об основном
состоянии ЯТ-комплекса, а именно, выявлять сим-
метрийные свойства экстремумов (глобальных ми-
нимумов и седловых точек) адиабатического потен-
циала (АП), определять значения констант виброн-
ной связи, энергий ЯТ-стабилизации и координат
экстремумов АП, заданного в системе симметризо-
ванных координат.

Поглощение и дисперсия ультразвуковых волн в
кристалле описываются динамическим (зависящим
от частоты) тензором модулей упругости, компонен-
ты которого являются комплексными величинами.
Аномалии релаксационной природы явным образом
зависят от разности компонент нерелаксированно-
го cuij и релаксированного crij модулей, а также па-
раметром временной (частотной) дисперсии ωτ , где

ω — циклическая частота, а τ — время релакса-
ции [13]. Здесь и далее используются обозначения
Фогта для тензорных компонент (см, например, [8],
стр. 30). По сути это адиабатические и изотермиче-
ские модули, соответственно. Адиабатические моду-
ли можно положить равными нулю [2]. Выражения
для изотермических модулей для тетраэдрических
комплексов в кристалле со структурой вюрцита бы-
ли получены и приведены в работе [14], а для тетра-
эдрических комплексов в кристалле со структурой
сфалерита они должны быть такими же, как для
кубических комплексов в кристалле со структурой
флюорита [15, 16].

Магнитоупругим свойствам ЯТ-кристаллов по-
священ ряд работ, ссылки на которые можно най-
ти, например, в работах [17, 18], в основном посвя-
щенных кооперативному эффекту ЯТ. В то же вре-
мя в [17] имеется и глава, где рассмотрены изоли-
рованные ЯТ-центры. В ней отмечается, что учет
даже слабых возмущений в виде упругих напряже-
ний или внешних полей может локализовать систе-
му в определенном минимуме АП. В принципе, этот
вывод вполне естественный, поскольку возмущение
понижает симметрию задачи. Однако в данной ра-
боте наибольшее внимание уделено все же не изоли-
рованным, а взаимодействующим между собой ЯТ-
центрам, хоть и разделенным определенным рассто-
янием, и обсуждаются механизмы взаимодействий,
способных привести к некоторым коллективным яв-
лениям.

Влияние магнитного поля на поглощение ультра-
звука в разбавленных магнитных полупроводниках
представлено в весьма немногочисленных работах.
К ним можно отнести магнитоакустические иссле-
дования в кристалле GaAs : Mn [19], однако мы не
знаем результатов продолжения работ в этом на-
правлении, хотя изучение роли магнетизма в фор-
мировании ЯТ-комплексов является предметом ис-
следований и в настоящее время [20, 21]. Что ка-
сается кристаллов AIIBVI, допированных примеся-
ми переходных элементов, немонотонные зависимо-
сти поглощения и скорости ультразвуковых волн
от магнитного поля были обнаружены в ZnSe : Cr2+

[22] и интерпретированы в рамках T ⊗ e-задачи эф-
фекта ЯТ в работах [23, 24]. Однако проведенные
дополнительные исследования показали, что более
правильная интерпретация должна быть построе-
на на основе линейной T ⊗ (e+ t2)-задачи эффек-
та ЯТ. Такой подход позволяет описать наблюдае-
мые зависимости поглощения ультразвука от маг-
нитного поля в рамках феноменологического описа-
ния без рассмотрения резонансных переходов, кото-

7 ЖЭТФ, вып. 1
97



М. Н. Сарычев, И. В. Жевстовских, Ю. В. Коростелин и др. ЖЭТФ, том 163, вып. 1, 2023

рые при использованных в эксперименте частотах и
температурах малоэффективны по сравнению с тун-
нельными. В данной работе представлены результа-
ты экспериментальных магнитоакустических иссле-
дований кристаллов ZnSe : Cr2+ и CdSe : Cr2+, дана
их интерпретация с учетом кристаллического поля,
вибронного и спин-орбитального взаимодействий на
основе модели, учитывающей ЯТ-вклад в изотерми-
ческие модули, определенные при постоянной маг-
нитной индукции.

2. ВКЛАД ЯТ-ПОДСИСТЕМЫ В МОДУЛИ
УПРУГОСТИ

При проведении ультразвуковых исследований
измеряются изменения амплитуды и фазы сигнала
после прохождения волны через образец от внешне-
го параметра (температуры, магнитного поля). Из
этих данных определяются изменения поглощения
∆α и фазовой скорости ∆v ультразвуковой вол-
ны. В некоторых случаях обсуждение удобнее ве-
сти в терминах динамических комплексных моду-
лей упругости c. Если пространственную и времен-
ную зависимости переменных величин записать в
виде exp[i(ωt − k·r)], а комплексный волновой век-
тор определить как k = (ω/v − iα)ek, то при малых
изменениях величин справедливо соотношение

∆c

c0
= 2

(
∆v

v0
+ i

∆α

k0

)
, (1)

где k0 = ω/v0, v0 = v(B0), ∆v = v(B) − v0,
∆c = c(B) − c0, c0 = c(B0), ∆α = α(B) − α0,
α0 = α(B0), B0 — некоторое фиксированное значе-
ние магнитной индукции B.

Выражение для относительного вклада ЯТ-
подсистемы cJTij /c0 в компоненты динамического
модуля упругости для случая, когда этот вклад
имеет релаксационную природу, имеет вид

cJTij
c0

=

(
cJTij
)T,B

c0

1− iωτ

1 + (ωτ )2
, (2)

где
(
cJTij
)T,B

— изотермический вклад ЯТ-
подсистемы в модули упругости, определенный
при постоянной магнитной индукции (пьезоэлек-
тричество в данной работе мы не рассматриваем).

Выражение для изотермического вклада в
модули упругости следует из общего определе-
ния ([25], §10) как производной от плотности
свободной энергии:

(
cij
)T,B

=

(
∂2F
∂εi∂εj

)

ε→0

, (3)

где εi — компоненты тензора деформаций. Вклад
ЯТ-подсистемы FJT определяется статистической
суммой Z ([26], §31)

FJT = −nkBT lnZ, (4)

Z =
m∑

i=1

exp

(
−∆Ei

kBT

)
, (5)

где n — концентрация ЯТ-комплексов, kB — посто-
янная Больцмана, T — температура. В результате
получаем

(
cJTij
)T,B

= −nkBT
(
∂2 lnZ

∂εi∂εj

)

ε→0

. (6)

Глобальные минимумы ЯТ-комплексов в кри-
сталлах CdSe : Cr2+ и ZnSe : Cr2+ имеют тетраго-
нальную симметрию [6, 14, 23]. В системе коорди-
нат, связанной с ЯТ-комплексом, изменения энергии
комплекса, обусловленные деформациями вдоль ку-
бических осей 1, 2, 3, и с учетом влияния магнитного
поля можно записать следующим образом:

∆E1 = FEaε1 + E1 (B) , (7)

∆E2 = FEaε2 + E2 (B) , (8)

∆E3 = FEaε3 + E3 (B) , (9)

где a — ребро куба, в который вписан тетраэдриче-
ский ЯТ-комплекс. Первые слагаемые в уравнениях
(7)–(9) описывают изменения потенциальной энер-
гии в i-м минимуме АП, вызванные деформация-
ми εi, созданными ультразвуковой волной. В дан-
ном случае индекс «i» нумерует минимумы АП и
энергии, зависящие от магнитного поля, но в то же
время указыает на тип деформаций:

ε1 = εxx, ε2 = εyy, ε3 = εzz.

Отметим, что при обсуждении процессов релакса-
ции в уравнения (7)–(9) мы включаем лишь самые
нижние уровни из всего набора Ei. Выражения для
Ei получены с помощью гамильтониана

H = Hcf +HJT +Hso +HB, (10)

содержащего тетраэдрическое (кубическое) кри-
сталлическое поле Hcf и слагаемые, учитыва-
ющие статические ЯТ-деформации HJT , спин-
орбитальное взаимодействие Hso и энергию Зеема-
на HB. Графики зависимостей Ei (B) приведены
в работах [6, 27, 28]. Далее нам надо отдельно
рассмотреть ЯТ-комплексы CrSe4 в ZnSe : Cr2+

и CdSe : Cr2+, так как, во-первых, количество
независимых компонент тензора упругих моду-
лей различается в кубическом и гексагональном
кристаллах, а во-вторых, ЯТ-вклады в модули
упругости имеют разные выражения из-за различ-
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ной ориентации комплексов относительно главных
кристаллографических осей.

2.1. ЯТ-комплекс в матрице ZnSe

Отличные от нуля изотермические ЯТ-вклады в
компоненты тензора упругих модулей, заданные в
декартовой системе кооодинат, которая совпадает с
главными осями кубического кристалла (рис. 1, 2),
рассчитанные с использованием уравнений (7)–(9),
имеют вид
(
cJT11
)T,B

=

= −nF
2
Ea

2

kBT

exp (−E1/kBT )
3∑

i=2

exp (−Ei/kBT )
(

3∑
i=1

exp (−Ei/kBT )
)2 , (11)

(
cJT12
)T,B

=
nF 2

Ea
2

kBT

exp (−E1/kBT ) exp (−E2/kBT )
(

3∑
i=1

exp (−Ei/kBT )
)2 .

(12)
В кубическом кристалле имеется еще один

независимый модуль c44, но для ЯТ-комплекса
с тетрагональными глобальными минимумами
АП

(
cJT44
)T

= 0 и влияние магнитного поля на
этот модуль не было обнаружено. В нашей работе
использовались поперечные волны, распространя-
ющиеся вдоль кристаллографической оси [110] и
поляризованные вдоль [11̄0]. Фазовая скорость и по-
глощение этой моды определяются тетрагональным
модулем cE = (c11 − c12) /2. Вклад ЯТ-подсистемы
в модуль, определенный при постоянных T,B, исхо-
дя из уравнений (11) и (12) будет иметь следующий
вид:
(
cJTE
)T,B

= −nF
2
Ea

2

2kBT
exp (−E1/kBT )×

× 2 exp (−E2/kBT ) + exp (−E3/kBT )
(

3∑
i=1

exp (−Ei/kBT )
)2 . (13)

Для дальнейшего анализа выделим зависимость от
энергий Ei в виде отдельного множителя χ:

(
cJTE
)T,B

= −nF
2
Ea

2

2kBT
χ. (14)

Отметим некоторые предельные значения χ. В ну-
левом поле Ei = 0, χ = 1/3. Будем считать, что
все Ei < 0. Если |E3| ≫ |E2| , |E1|, то χ = 0. Если
|E3| ≪ |E2| = |E1|, то χ = 1/2. Таким образом, в
синглетном основном состоянии изотермический мо-
дуль равен нулю (что естественно в силу отсутствия

Рис. 1. Кристаллическая решетка типа сфалерита с ионом

хрома, замещающим ион металла в тетраэдрическом окру-

жении

Рис. 2. Положение комплекса CrSe4 в декартовой систе-

ме координат, связанной с кристаллической решеткой в

матрице ZnSe. Двойными стрелками показаны возможные

тетрагональные искажения, обусловленные ЯТ-эффектом

релаксации), а в двукратно вырожденном состоянии
модуль увеличивается в 3/2 раза относительно зна-
чения в нулевом поле.

В процессе эксперимента измеряются магнитопо-
левые зависимости поглощения и скорости ультра-
звуковых волн, которые можно пересчитать в из-
менения мнимых и действительных составляющих
динамических модулей упругости, используя урав-
нение (1). При этом речь идет о физических ве-
личинах, характеризующих кристалл в целом. ЯТ-
подсистема вносит аддитивный вклад в плотность
свободной энсостоянииергии, а следовательно, и в
модули упругости как производные от нее по дефор-
мациям, а значит, и в поглощение и фазовую ско-
рость ультразвуковых волн. ЯТ-вклад, представлен-
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ный уравнением (2), необходимо выделить из экс-
периментальных данных, поскольку именно он опи-
сывается выражением, содержащим параметры, ха-
рактеризующие ЯТ-подсистему, которые и являют-
ся предметом исследованиия. Для нас важен модуль
cE , который представим в виде суммы ЯТ-вклада и
фонового модуля:

cE = cJTE + cbE . (15)

Очевидно, что в кристалле, содержащем малое ко-
личество примесей, RecbE ≫ Re

∣∣cJTE
∣∣. В то же вре-

мя величина Im cbij при низких температурах может
быть пренебрежимо мала, а поглощение, обуслов-
ленное ЯТ-подсистемой, иметь не малую величину,
как это было установлено в кристалле CaF2 : Cr2+

[29]. В этом соединении пик релаксационного погло-
щения на частоте 54 МГц наблюдался при темпе-
ратуре T ≈ 9К, а величина энергии активации V0
составляла 87 см−1. В ZnSe : Cr2+ пик поглощения
на этой же частоте наблюдался при T ≈ 12К [30].
Поглощение ультразвука α при низких температу-
рах обусловлено туннельным механизмом. Этот ме-
ханизм обеспечивает скорость релаксации τ−1

t , про-
порциональную первой степени температуры [12].
При низких температурах фактор ωτ ≫ 1, а
α ∝

(
cJTij
)T
τ−1. Линейная по температуре скорость

релаксации и обратный по температуре изотерми-
ческий модуль приводят к тому, что зависимость
от температуры исчезает, и даже в пределе нуле-
вой температуры мы имеем конечный уровень по-
глощения ультразвука. Этот обстоятельство экспе-
риментально установлено недавно [29]. Оно не бы-
ло учтено в более ранних публикациях по исследо-
ванию эффекта ЯТ в ZnSe : Cr2+, что приводило к
завышенному низкотемпературному значению вре-
мени релаксации (как выяснилось, более чем на по-
рядок) и заниженному значению энергии активации
[23, 30, 31].

2.2. ЯТ-комплекс в матрице CdSe

Выражения для изменений энергий ЯТ-комплек-
са, вызванных ультразвуковой волной, в кристал-
ле со структурой вюрцита, заданного в декартовой
системе кооодинат, совпадающей с главными осями
гексагонального кристалла (рис. 3), получены в ра-
боте [14]. С учетом энергии в магнитном поле они
примут вид

∆E1 = FEah

(√
2

3
ε1 +

1

3
√
2
ε3 −

1

3
ε5

)
+ Eh

1 (B) ,

(16)

Рис. 3. Кристаллическая решетка типа вюрцита с ионом

хрома, замещающим ион металла в тетраэдрическом окру-

жении

Рис. 4. Положение комплекса CrSe4 в декартовой систе-

ме координат, связанной с кристаллической решеткой в

матрице CdSe. Двойными стрелками показаны возможные

тетрагональные искажения, обусловленные эффектом ЯТ

∆E2 = FEah

(
1

6
√
2
ε1 +

1

2
ε2 +

1

3
√
2
ε3+

+
1

2
√
3
ε4 +

1

6
ε5 −

1

2
√
6
ε6

)
+ Eh

2 (B) , (17)

∆E3 = FEah

(
1

6
√
2
ε1 +

1

2
ε2 +

1

3
√
2
ε3 −

− 1

2
√
3
ε4 +

1

6
ε5 +

1

2
√
6
ε6

)
+ Eh

3 (B) , (18)

где ah — постоянная решетки, равная диагонали
грани куба, в который вписан тетраэдр (рис. 4), а
Eh
i — энергии, зависящие от магнитного поля и

заданные в системе координат, связанной с ЯТ-
комплексом, а не с главными осями кристалла. По-
прежнему тензор деформаций задается в декарто-
вой системе координат, связанной с главными осями
кристалла: ε1, ε2, ε3 определены ранее, а ε4 = εyz,
ε5 = εxz, ε6 = εxy. Из уравнений (16), (17) видно, что
деформации типа ε3 одинаково изменяют энергию
комплекса. Поэтому продольная мода, распростря-
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няющаяся вдоль оси z, не вносит неравновесность
в ЯТ-подсистему, и аномалии релаксационной при-
роды в поглощении и скорости этой моды должны
отсутствовать. Напротив, в дисперсии и поглощении
всех остальных мод аномалии релаксационной при-
роды, связанные с проявлением эффекта ЯТ, наблю-
даются. Кроме того, можно ожидать влияния маг-
нитного поля на упругие модули

(
cJTij
)T,B

, а значит,
и на динамические модули.

Нами были выполнены измерения поглощения
и скорости нормальных мод, связанных с моду-
лями c55 и c66, являющимися аналогами c44 и
(c11 − c12) /2. Это поперечные волны, распространя-
ющиеся вдоль оси x и поляризованные вдоль осей
z и y, соответственно (рис. 4). Выражения для мо-
дулей, полученные с помощью уравнений (5), (6),
(16)–(18), имеют вид

(
cJT55
)T,B

= −nF
2
Ea

2
h

4kBT
exp

(−Eh
1

kBT

)[
exp

(−Eh
2

kBT

)
+

+ exp

(−Eh
3

kBT

)][ 3∑

i=1

exp

(−Eh
i

kBT

)]−2

, (19)

(
cJT66
)T,B

= −nF
2
Ea

2
h

24kBT

[
exp

(
−Eh

1 + Eh
2

kBT

)
+

+ exp

(
−Eh

1 + Eh
3

kBT

)
+ 4 exp

(
−Eh

2 + Eh
3

kBT

)]
×

×
[

3∑

i=1

exp

(
− Eh

i

kBT

)]−2

. (20)

3. ЭКСПЕРИМЕНТ

Образцы ZnSe : Cr2+ и CdSe : Cr2+ были выра-
щены в Физическом институте им. П. Н. Лебедева
РАН газотранспортным методом [32]. Анализ соста-
ва исследуемых кристаллов выполнялся в Инсти-
туте химии твердого тела УрО РАН с помощью
ELAN 9000 ICPM. S (Perkin-Elmer SCIEX). Измере-
ния проводились на двух образцах ZnSe : Cr2+ с кон-
центрациями примеси хрома n1 = 3.8 · 1018 см−3 и
n2 = 1.4 · 1018 см−3 и образце CdSe : Cr2+ с концен-
трацией хрома n3 = 1.4 · 1019 см−3. Ультразвуко-
вые измерения проводились в Лаборатории сильных
магнитных полей (Дрезден) с использованием уста-
новки, работающей по принципу перестраиваемого
по частоте высокочастотного моста. Для генерации
и регистрации ультразвуковых колебаний использо-
вались резонансные пьезопреобразователи, изготов-
ленные из ниобата лития. Погрешности измерений

относительных изменений действительной и мнимой
составляющих упругих модулей определяются по-
грешностями измерений частоты и амплитуды сиг-
нала. При измерении частоты порядка 30 МГц с точ-
ностью до 100 Гц и амплитуды порядка 1 В с точно-
стью до 1 мВ в исследованных кристаллах обеспечи-
валась погрешность измерений составляющих ∆c/c0
не хуже 10−6. Зависимости от внешнего магнитного
поля действительной и мнимой составляющих тет-
рагонального модуля кристалла ZnSe : Cr2+ приве-
дены на рис. 5. Отметим, что ни на температурных,
ни на магнитополевых зависимостях тригонально-
го модуля c44 аномалий, характерных для эффекта
ЯТ, не было обнаружено.
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Рис. 5. ZnSe : Cr2+. Зависимости изменений мнимой и дей-

ствительной составляющих модуля cE от магнитной ин-

дукции B при температуре T = 1.4K. Измерения выпол-

нялись с помощью нормальной моды с волновым векто-

ром k|| [110] и вектором смещений u|| [11̄0]. Кривые 1, 3 —

B|| [110], кривые 2, 4 — B|| [001]. n1 = 3.8 · 1018 см−3,

ω/2π = 29.2МГц. ∆cE(B) = cE(B) − c0, c0 = cE(B0),

B0 = 10Tл при B||[001]

В кристалле CdSe : Cr2+ измерения выполнялись
с использованием поперечных волн, распространя-
ющихся вдоль оси [101̄0], в одном случае поляризо-
ванной вдоль [0001] (модуль c55), а в другом — вдоль
[1̄21̄0] (c66). Вектор магнитной индукции B в первом
случае был параллелен волновому вектору k, а во
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Рис. 6. CdSe : Cr2+. Зависимости изменений мнимой и дей-

ствительной составляющих модулей c55 и c66 от магнит-

ной индукции B при температуре T = 1.4K. Кривые 1,

3 — модуль c66, B||[21̄1̄0] (вдоль диагонали грани куба

2–3). Измерения выполнялись с помощью нормальной мо-

ды с волновым вектором k|| [101̄0] и вектором смещений

u|| [1̄21̄0], ω/2π = 31.54МГц. Кривые 2, 4 — модуль c55,

B||[101̄0]. Измерения выполнялись с помощью нормальной

моды с волновым вектором k|| [101̄0] и вектором смещений

u|| [0001]. ω/2π = 26.45МГц. ∆c(B) = c(B)− c0, c0 = c(0)

втором — B||[21̄1̄0]. Результаты измерений приведе-
ны на рис. 6.

4. ОБСУЖДЕНИЕ

Наиболее важным результатом работы является
то, что в кристалле CdSe : Cr2+ обнаружена и ис-
следована зависимость упругих модулей от магнит-
ного поля. Обнаруженные магнитополевые анома-
лии внешне похожи на те, что ранее наблюдались
в ZnSe : Cr2+, детально изучены в настоящей рабо-
те и даже области немонотонных зависимостей ком-
понент динамических модулей упругости совпада-
ют. Отметим, что заранее быть уверенным, что эф-
фект ЯТ проявится и в магнитополевых зависимо-
стях модулей в кристалле CdSe : Cr2+ не представля-
лось возможным, поскольку в исследованных нами
кристаллах флюоритов, легированных 3d-ионами, в
том числе и Cr2+, таких зависимостей не наблю-

далось даже при больших значениях концентрации
ЯТ-ионов. В кристалле со структурой сфалерита
ЯТ-комплекс расположен так, что оси куба, в ко-
торый вписывается комплекс, совпадают с кристал-
лографическими осями, поэтому анализ проявления
эффекта ЯТ в магнитном поле более прост, с чего и
имеет смысл начать.

4.1. ZnSe :Cr2+

В работах [5, 6] было показано, что в этом кри-
сталле зависимость энергетических уровней ионов
определяется тем, в каком направлении ориентиро-
вано магнитное поле относительно статических ЯТ-
деформаций. В кристаллах со структурой сфалери-
та глобальные минимумы АП ЯТ-комплекса имеют
тетрагональную симметрию, поэтому деформации
комплекса ориентированы вдоль кубических осей
матрицы. Выше на рис. 2 эти возможные деформа-
ции показаны двойными стрелками. Внешнее маг-
нитное поле расщепляет энергетические уровни. Ре-
лаксация в системе ЯТ-комплексов происходит с
участием самых низколежащих состояний, измене-
ние энергии которых показано на рис. 7. Модуль cE
связан с нормальной модой, распространяющейся
вдоль оси [110] и поляризованной вдоль оси [11̄0].
Такая мода создает деформации εE ∝ ε1 − ε2:

εE =
1√
2
(ε1 − ε2) . (21)

Из уравнений (7)–(9) следует, что уровни 1 и 2, свя-
занные с деформациями вдоль осей x и y, смеща-
ются в противоположные стороны за счет разных
знаков при ε1 и ε2, а третий уровень не подвер-
гается изменению, связанному с εE . При векторе
магнитной индукции, ориентированном вдоль оси z,
уровни 1 и 2 смещаются вниз одинаково (в соответ-
ствии с кривой 1 на рис. 7), но значительно меньше,
чем уровень 3, который смещается в соответствии
с кривой 2. С ростом поля третий уровень опуска-
ется настолько низко, что температурное уширение
становится пренебрежительно малым по сравнению
с расщеплением, и все комплексы оказываются в
состоянии 3, как это показано ниже на рис. 9a. В
таких условиях релаксация прекращается, посколь-
ку уровни, по которым она происходит, не заселе-
ны, величина

(
cJTE
)T,B

становится равной нулю (см.
уравнение (14) и кривую 1 на рис. 8) и исчезает ЯТ-
вклад в динамический модуль кристалла. В опре-
деленном смысле это похоже на высокотемператур-
ный предел, когда температура превосходит энер-
гии ЯТ-стабилизации. Кривые 2 и 4 на рис. 5 вы-
ше B = 4Тл выходят на постоянный уровень, кото-
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него уровня иона Cr2+ в тетраэдрическом (кубическом)
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Рис. 8. Зависимости фактора χ, определенного выраже-

нием (14), от магнитной индукции, рассчитанные для мо-

дуля cE в кристалле ZnSe : Cr2+ при ориентациях вектора

B||[001] (кривые 1 и 3) и B||[110] (кривые 2 и 4). Кривые

1 и 2 соответствуют T = 1.4K, а 3 и 4 — T = 4.2K

рый можно считать нулем отсчета для составляю-
щих cJTE .

Другая ориентация вектора магнитной индук-
ции, B||[110], приводит к иному характеру зависи-

мостей
(
cJTE
)T,B

(B) (кривые 1 и 3 на рис. 5). В этом
случае уровни 1 и 2 изменяются в соответствии с
кривой 3 на рис. 7, а изменение уровня 3 определяет-
ся кривой 1. При этом уровни, на которых происхо-
дит релаксация, опускаются ниже третьего уровня
(см. рис. 9b), что приводит к большей их заселенно-

сти и увеличению |
(
cJTE
)T,B

(B)| (см. кривую 2 на
рис. 8), т. е. к ситуации, полностью противополож-
ной ранее рассмотренной.

Следует отметить, что на зависимости действи-
тельных и мнимых составляющих динамических мо-
дулей влияет и время релаксации, которое от маг-

нитной индукции зависит [23, 24]. Совместное влия-
ние двух факторов — изотермического модуля, опре-
деленного при постоянной индукции, и времени ре-
лаксации, каждый из которых имеет свою магнито-
полевую зависимость, — обусловливает немонотон-
ный ход кривых на рис. 5 в области B < 2Тл.

4.2. CdSe :Cr2+

Изменение энергии нижних вибронных уровней
под действием деформаций разного типа подробно
описано в работе [14], а уравнения (16)–(18) запи-
саны на основании данных табл. 3 в [14]. Кроме то-
го, добавлены зависимости от деформаций типа ε2,
которых ранее не было. Как и ранее в [14], уровни
энергий нумеруются следующим образом: 1 соответ-
ствует искажениям вдоль ребра куба 2–5 на рис. 4
(для удобства восприятия двойная стрелка показа-
на у параллельного ребра 3–7), 2 соответствует ис-
кажениям вдоль ребра 2–7 (стрелка у 4–8) и 3 со-
ответствует искажениям вдоль ребра 2–8 (стрелка у
4–7).

Из уравнений (7)–(9) видно, что изменение энер-
гий каждого уровня ЯТ-комплекса Cr2+Se4 в мат-
рице ZnSe зависит от деформаций только одного
типа. В матрице CdSe только ∆E1 зависит от трех
типов деформаций, а остальные два — от всех ше-
сти. Это является следствием лишь одного: несов-
падения осей куба, в который вписан тетраэдриче-
ский ЯТ-комплекс, с главными кристаллографиче-
скими осями. Ориентация вектора магнитной ин-
дукции вдоль одной из кристаллографических осей
приведет к тому, что возникнут отличные от нуля
проекции B на оси куба 2–5, 2–7 и 2–8. Это обсто-
ятельство делает невозможным в полной мере ис-
пользование магнитополевых зависимостей энергии
нижних уровней ЯТ-комплекса Cr2+Se4, приведе-
ных на рис. 7.

При направлениии вектора магнитной индукции
вдоль оси [21̄1̄0] (30◦ относительно декартовой оси x
в плоскости xy, B2 на рис. 4) проекции B на ребра
2–7 и 2–5 одинаковы, в то время как направление
2–8 перпендикулярно B. Это значит, что уровни 1
и 2 одинаково сместятся вниз в соответствии с кри-
вой 3 на рис. 7, а уровень 3 должен сместиться вниз
меньше согласно кривой 1. Деформации типа ε6 не
влияют на уровень 1, но противоположно смещают
уровни 2 и 3, создавая неравновесность в системе
ЯТ-комплексов (рис. 9c). В этом смысле ситуация
аналогична рассмотренной ранее для модуля cE в
кристалле ZnSe : Cr2+ при B||[110], за исключени-
ем того, что в сильных магнитных полях релакса-
ция будет проходить с участием уровня 1, который
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Рис. 9. (В цвете онлайн) Схематическое представление уровней энергии основного состояния комплекса Cr2+Se4 в мат-

рице II-VI в магнитном поле и в поле деформаций, созданных ультразвуковой волной: a и b соответствуют моде cE в

ZnSe : Cr2+ при ориентациях вектора магнитной индукции B0||[001] (a) и B0||[110] (b); c — моде c66 в CdSe : Cr2+ при

B0||[21̄1̄0]. Прямыми оранжевыми стрелками показан переход системы в основное состояние в магнитном поле, желтыми

стрелками — в деформированном волной кристалле. Сплошными и штриховыми линиями показаны уровни, смещенные

деформациями разного знака

не смещается под действием деформаций, и уров-
ня 2, который смещается вниз и вверх относитель-
но уровня 1 в результате деформаций, созданных
волной. Таким образом, если обсуждать высоко-
полевую асимптотику

(
cJT66
)T,B

(B), то она должна

быть похожей на асимптотику модуля
(
cJTE
)T,B

(B) в
ZnSe : Cr2+ при B||[110]: рост мнимой части с увели-
чением индукции магнитного полем и уменьшение
действительной части.

Второй вариант ориентации вектора магнитной
индукции, а именно, параллельно волновому век-
тору нормальной моды, связанной с модулем c55,
характерен тем, что на все направления ребер ку-
ба проекции вектора B имеют разную величину.
На основании кривых, приведенных на рис. 7, мож-
но сделать вывод, что влияние магнитного поля
приводит к понижению энергии уровня тем боль-
ше, чем больше проекция вектора B на кубическую
ось, вдоль которой искажен ЯТ-комплекс. Исходя
из этого, наибольшее смещение вниз должен прояв-
лять уровень 1, меньшее смещение — уровень 2 и ми-
нимальное смещение, соответствующее кривой 1 на
рис. 7, — уровень 3. В результате уровень 1 в силь-
ных полях окажется ниже остальных, сформирует
основное синглетное состояние комплекса и все ком-
плексы окажутся в этом состоянии, исключающем
процессы релаксации в системе. В этом смысле вы-
сокополевая асимптотика

(
cJT55
)T,B

(B) аналогична

асимптотике модуля
(
cJTE
)T,B

(B) в ZnSe : Cr2+ при
B||[001]: выход на нулевой уровень в сильных полях.

5. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В результате выполненных исследований ЯТ-
комплексов Cr2+Se4 малой концентрации в мат-

рицах ZnSe и CdSe было показано, что магнит-
ное поле влияет на комплексные модули упруго-
сти, приводя при низких температурах к немоно-
тонным зависимостям их действительной и мнимой
частей в полях B < 2Тл и асимптотическим зави-
симостям в сильных полях. Были получены выра-
жения для изотермических модулей, определенных
при постоянной магнитной индукции, и показано,
что для ZnSe : Cr2+ предельное значение тетраго-
нального модуля в сильных полях различается для
случаев B||[001] и B||[110]. В первом варианте основ-
ное состояние является синглетным, релаксация от-
сутствует и модуль равен нулю, а во втором — основ-
ное состояние становится двукратно вырожденным
и модуль увеличивается в 3/2 раза по сравнению со
значением при B = 0.

Построенные для ZnSe : Cr2+ модельные зависи-
мости

(
cJTE
)T,B

(B) с учетом кристаллического поля,
вибронного и спин-орбитального взаимодействий,
показали, что они имеют монотонные магнитополе-
вые зависимости для B||[001] и B||[110], что свиде-
тельствует о том, что немонотонность эксперимен-
тальных кривых связана с двумя факторами: влия-
нием магнитного поля на изотермический модуль и
влиянием магнитного поля на время релаксации.

Впервые полученные магнитополевые зависимо-
сти динамических модулей c55(B) и c66(B) в кри-
сталле CdSe : Cr2+ показали, что они качествен-
но совпадают с аналогичными зависимостями для
ZnSe : Cr2+, а различия связаны с иным расположе-
нием тетраэдрического комплекса Cr2+Se4 относи-
тельно главных кристаллографических осей.

Финансирование. Работа выполнена при фи-
нансовой поддержке Российского научного фонда
(проект № 22-22-00735).
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и электронной структуры объясняют характерные особенности фазовых превращений в процессе
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1. ВВЕДЕНИЕ

Многокомпонентные соединения на основе систе-
мы Fe – Al до сих пор представляют интерес, как
с точки зрения разработки практических приложе-
ний, так и как модель для изучения магнитных яв-
лений в сильно коррелированных электронных си-
стемах. Имеется большое количество эксперимен-
тальной информации об электронных, магнитных,
механических и других свойствах бинарных сплавов
Fe – Al [1]. Материалы на основе Fe – Al с добавками
галлия или бора важны для технических приложе-
ний благодаря своим магнитоупругим свойствам и
хорошей механической прочности [2,3]. Такие спла-
вы перспективны в качестве материалов для сенсо-

* E-mail: Elena.Voronina@kpfu.ru

ров и преобразователей, так как, помимо высокой
магнитострикции, они дешевы и поддаются механи-
ческой обработке. Ряд соединений на основе Fe2VAl
проявляет высокие термоэлектрические характери-
стики [4]. Небольшое добавление третьего элемен-
та в бинарные соединения значительно улучшает их
функциональные свойства, и понимание влияния та-
кой добавки на фазообразование и физические свой-
ства тройной системы очень важно.

Упорядоченные сплавы Fe – Al с содержанием Al
более 30 ат.% оказались хорошими модельными объ-
ектами для изучения возникновения и стабилизации
магнитных нанонеоднородностей, в частности, несо-
размерных волн спиновой плотности или спиновых
спиральных волн [5]. Число систем с наблюдаемыми
несоразмерными спиральными спиновыми волнами
постоянно растет [6], имеющиеся эксперименталь-
ные данные дополняются новыми результатами. Од-
нако термодинамика (температурное и полевое по-
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ведение) таких систем неясна, и идентификация та-
ких структур остается сложной экспериментальной
проблемой. В нашей работе предполагалось выяс-
нить: как влияет на структурно-фазовое состояние
и магнитную микроструктуру двойной системы Fe –
Al замещение алюминия изоэлектронными аналога-
ми — галлием или бором; как изменяется магнит-
ное состояние в зависимости от числа электронов в
d-зоне, например, при добавлении в двойной сплав
Fe65Al35 ванадия или марганца. Для этого синтези-
ровались двойной сплав Fe65Al35 и тройные соедине-
ния Fe65−xAl35−yMx,y (My = Ga,B, Sn; Mx = V,Mn;
x = 3, 5, 10 ат.%) путем двухстадийного процесса с
использованием материалов, механосплавленных из
элементарных компонентов. Изучение структурно-
фазового перехода в процессе синтеза трехкомпо-
нентных интерметаллидов показало [7], что систе-
мы Fe – V– Al, Fe – Al – Ga, Fe – Mn – Al переходят из
однофазного состояния неупорядоченного твердо-
го раствора в однофазное упорядоченное состояние
нестехиометрического соединения в условиях, со-
гласующихся с равновесной диаграммой состояний
двойной системы Fe – Al [8]. В то же время системы
Fe – Al – B и Fe – Al – Sn проявляли ярко выражен-
ную тенденцию к расслоению на несколько фаз, т. е.
к многофазному упорядоченному состоянию. Кро-
ме того, в ряду полученных тройных соединений
наблюдались выраженные различия магнитных ха-
рактеристик [9]. В связи с этим, задачей настояще-
го исследования является объяснение характерных
особенностей экспериментальной картины фазовых
превращений в процессе синтеза тройных соедине-
ний Fe65−xAl35−yMx,y (My = Ga,B; Mx = V,Mn) и
изменений магнитных параметров (магнитный мо-
мент и сверхтонкое магнитное поле на ядре 57Fe,
СТМП) на основе квантово-механических расче-
тов энергии образования и электронной структу-
ры [10,11].

2. ЭКСПЕРИМЕНТ

Нанокристаллические метастабильные тройные
твердые растворы Fe65Al35−xMx и Fe65−yAl35My с
x, y = 0, 3, 5, 10 ат.% и M = B, Ga, Sn, V и Mn
были получены механическим сплавлением элемен-
тарных составляющих в шаровой планетарной мель-
нице. В качестве исходных компонентов использо-
вались высокочистые Fe и Al (99.98 мас.%). Да-
лее порошки в метастабильном неупорядоченном
состоянии использовались в качестве прекурсоров
для получения упорядоченных соединений с помо-

щью последующей термической обработки. Проце-
дура синтеза была детально описана в [7, 12]. Об-
разцы были аттестованы на каждом этапе син-
теза: определялся элементный (вторичная ионная
масс-спектрометрия МС7201 и атомная эмиссион-
ная спектроскопия и Spectroflame-Modula D) и фа-
зовый состав (рентгеновская дифракция ДРОН-3M
и SMARTLAB, Rigaku и мессбауэровская спектро-
скопия – синхротронный мессбауэровский источ-
ник ID18 ESRF), кристаллическая структура, ло-
кальная атомная структура и магнитные характери-
стики (СКВИД-магнитометр MPMS-XL5, Quantum
Design).

Для квантово-механических расчетов элек-
тронной структуры использовался метод APW+lo
(augmented plane wave plus local orbitals), реа-
лизованный в пакете программ WIEN2k [10, 11].
Обменно-корреляционный потенциал брался в
обобщенно-градиентном приближении (GGA) в
PBE-параметризации [13]. В данном методе вол-
новые функции, зарядовая плотность и потенциал
раскладывались по сферическим гармоникам в
неперекрывающихся атомных сферах muffin-tin

радиуса RMT и по плоским волнам в остальной
области элементарной ячейки. Радиусы сфер для
атомов олова были выбраны RMT = 2.35 ат. ед. и
2.00 ат. ед. для всех остальных атомов. Разложение
волновых функций для валентных электронов внут-
ри атомных сфер было ограничено lmax = 10, они
рассчитывались в потенциале, разложенном по сфе-
рическим гармоникам до l = 4. Волновые функции
в междоузлии раскладывались по плоским волнам
с вектором обрезания Kmax, определяемым соотно-
шением RMT ·Kmax = 7. Зарядовая плотность была
разложена в ряд Фурье до Gmax = 20. В неприво-
димой части зоны Бриллюэна количество k-точек
выбиралось из требования необходимой точности
полной энергии ячейки в 0.1 мэВ. В частности, для
16-ти атомной ячейки (рис. 1) выбиралась сетка из
16×16×16 k-точек. При необходимости проводилась
релаксация межатомных расстояний внутри ячейки
до равенства нулю действующих на атомы сил.

3. РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

На первом этапе в результате механического
сплавления были получены однофазные материалы
в неупорядоченном метастабильном нанокристалли-
ческом состоянии [7, 12]. Исключением являлся об-
разец Fe65Al30Sn5, в котором кроме доминирующей
трехкомпонентной фазы было обнаружено неболь-
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Рис. 1. Элементарная ячейка Fe11Al4M периодической

структуры. В центре чёрным цветом изображён M-атом

замещения

шое количество α-Fe. Исходя из равновесной фазо-
вой диаграммы состояния Fe – Al [8,14], для сплавов
с концентрацией от 25 до 35 ат. % Al, при темпера-
турах отжига от 500 до 800 ◦C возможно образова-
ние сверхструктур, упорядоченных по D03- или B2-
типу. На втором этапе синтеза выполнялся длитель-
ный отжиг от 700 и 800 ◦C с последующей закалкой.
Ряд сплавов, а именно Fe – Al, Fe – Al – Ga, Fe – V–
Al, Fe – Mn – Al, с помощью такой термообработки
удалось зафиксировать в состоянии со сверхструк-
турой типа B2 либо D03. Сплавы Fe – Al – В и Fe –
Al – Sn в результате отжига при высокой темпера-
туре претерпевали распад на несколько фаз, типы
и доли которых по данным рентгеновской дифрак-
ции и мессбауэровской спектроскопии приведены в
табл. 1. Поэтому для получения этих сплавов в одно-
фазном упорядоченном состоянии подбирался дру-
гой режим термообработки. Для системы Fe – Al – B
структурно-однородное состояние было достигнуто
для одного состава с 5 ат. % B в результате длитель-
ного отжига при температуре 400 ◦С. В образцах с
составом Fe65Al30Sn5 детектировалось многофазное
состояние в результате всех проведенных отжигов, в
том числе и при низких температурах. Сравнитель-
ный анализ данных рентгеновской дифракции, месс-
бауэровской спектроскопии и магнитометрии пока-
зал, что метастабильные неупорядоченные порошки
систем Fe – Al – B и Fe – Al – Sn при термообработке
проявляли выраженную тенденцию к разделению на
несколько фаз, т. е. к многофазному упорядоченно-
му состоянию. В то же время, двойной сплав Fe – Al,
и тройные системы с Ga, V и Mn сравнительно лег-
ко трансформировались из однофазного состояния
неупорядоченного твердого раствора в однофазное
упорядоченное состояние нестехиометрического со-
единения. Для понимания отмеченных особенностей

экспериментальной картины фазовых превращений
в процессе синтеза упорядоченных тройных несте-
хиометрических сплавов были выполнены расчеты
энтальпии тройных систем Fe – Al – М (М = Ga, B,
Sn, V, Mn) в рамках теории функционала плотно-
сти.

Один из наиболее «физичных», объективных,
подходов к пониманию и прогнозированию направ-
ления мeхaнохимичeских преврaщений в двойных
системах основывается на значениях энтальпий,
энергий когезии основных фаз и особенностях рав-
новесной фазовой диаграммы. Известны несколь-
ко подходов (вариантов) вычисления энергии об-
разования двойных соединений переходных метал-
лов с алюминием. Для оценки фазовой стабильности
сплавов с равной концентрацией элементов была вы-
числена теплота (энергия) образования, которая яв-
ляется непосредственной мерой атомной когезии [15]
и определяется как

H(TM –Al) = E(TM –Al)− E(TM)− E(Al), (1)

где TM — переходный элемент и Al находятся в со-
стояниях с самой низкой энергией при комнатной
температуре: Al — с ГЦК-структурой, Fe — с ОЦК-
структурой. В работах [16,17] расчет полной энергии
B2-соединения FeAl выполнялся в терминах химиче-
ской связи. Структура соединения представлялась в
виде двух взаимопроникающих подрешеток, одна из
которых образована атомами Fe, а другая — атома-
ми Al. Таким способом рассматривалось три вида
связи: Fe – Al, Fe – Fe и Al – Al. В частности, энер-
гия взаимодействия между атомами Fe и Al в B2-
сверхструктуре — E(Fe – Al), определялась следую-
щим образом:

E(Fe –Al) = Esublattice(Fe) + Esublattice(Al)−
−Etot(FeAl). (2)

В этом уравнении Esublattice(Fe), Esublattice(Al) и
Etot(FeAl) являются полными энергиями атомов Fe
в первой подрешетке B2-сверхструктуры (без ато-
мов Al), атомов Al во второй подрешетке (без ато-
ма Fe), и соединения FeAl с B2-сверхструктурой
соответственно. Для структуры трехкомпонентных
сплавов FeAlX была предложена модель трех подре-
шеток: Fe – Al, Fe – X и Al – X (при этом парные взаи-
модействия Fe – Fe, Al – Al, X – X не учитывались). В
этом случае B2-сверхструктура представляется со-
стоящей из трех взаимопроникающих подрешеток:
одна содержит атомы Fe (без Al и X), вторая — ато-
мы Al (без Fe и X), третья — только атомы X. Энер-
гии связи E(Fe – Al), E(Fe – Х) и E(Al – X) опреде-
лялись путем исключения вкладов от подрешеток
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Таблица 1. Фазовый состав порошков Fe65Al30B5 и Fe65Al30Sn5 после отжига: тип структуры и доля фазы по данным

рентгеноструктурных исследований

Cплав Температура и Структурный Доля фазы,

длительность отжига тип мол. % (±0.1)

FeAl (B2) Fe2B FeB

FeAl(B2)

Fe65Al30B5 800 ◦C 1ч Fe2B (I4/mcm, CuAl2) 86.8 12.4 0.8

FeB (I41/amd)

Fe65Al30Snx FeSn FeSn2 Sn

Fe65Al30Snx (B2)

500 ◦C 2ч FeSn (B35) 94.8 4.5 0.7 -

Fe65Al30Sn5 FeSn2 (C16)

Fe65Al30Snx (B2)

800 ◦C 2ч Sn (A5, β-Sn) 95.5 - 2.3 2.2

FeSn2 (C16)

X, Al и Fe поочередно. Три подрешетки формируют
суперъячейку с энергией

E(Fe –Al –X) = E(Fe) + E(Al) + E(X)−
−Etot(FeAlX), (3)

здесь Etot(FeAlX) — полная энергия B2-сверхрешет-
ки FeAlX. Эта разность энергий может быть ис-
пользована для сравнения с энергией образования
B2-интерметаллида FeAl, определенной в (2). Расчет
энергии образования дефекта-примеси атомов бора
в интерметаллиде FeAl [18] выполнялся по методи-
ке, описанной в [19]. При этом энергия образования
атомами бора дефектов типа внедрения и замеще-
ния определялась как

Eform= Esol
FeAl+B − Esol

FeAl − Esol
B ,

Eform= Esol
FeAl+B − Esol

FeAl − Esol
B + Esol

Fe or Al, (4)

здесь Esol
FeAl+B — энергия сверхструктуры FeAl с од-

ним атомом бора (ячейка из 16 или 54 атомов, вклю-
чая атом бора), Esol

FeAl — энергия ячейки идеаль-
ной сверхструктуры без дефектов, Esol

B — энергия
одного атома бора в тригональной решетке R3m,
Esol

Fe or Al — это энергия одного атома Fe или Al в зави-
симости от того, какой атом заменен (принимается,
что ячейка из чистых Al или Fe имеет один атом).
В работах [20] структурная стабильность сплавов
CuTe2 и Cu7Te4 исследовалась с помощью расчета
энергии когезии (Ecoh) кристалла, состав которого
описывается химической формулой AxBy согласно

Ecoh = Etot − (xEA + yEB), (5)

где Etot — полная энергия элементарной ячейки кри-
сталла AxBy, EA и EB — энергии изолированных
атомов A и B. Термодинамическая стабильность би-
нарных соединений системы Fe–Al в работе [21] оце-
нивалась с помощью вычислений энтальпии и энер-
гии когезии по формулам

Ecoh(FexAly) =
Etot(FexAly)− xEis

Fe − yEis
Al

x+ y
, (6)

∆H(FexAly) =
Etot(FexAly)− xEcr

Fe − yEcr
Al

x+ y
, (7)

где ∆H(FexAly) и Ecoh (FexAly) — соответственно
энтальпия и энергия когезии FexAly на атом. Для си-
стемы соответственно: Etot (FexAly) — полная энер-
гия ячейки, Eis — полная энергия изолированных,
единичных атомов Fe или Al, Ecr — энергия когезии
кристаллов Fe или Al. В качестве характеристики,
иллюстрирующей влияние типа структуры на энер-
гию сплава Гейслера Fe2VAl [22], также использова-
лась энергия когезии Ecoh, которая рассчитывалась
по формуле

Ecoh =
(EFe2VAl −NFeEFe −NVEV −NAlEAl)

Nfu
, (8)

где EFe2VAl — полная энергия соединения, прихо-
дящаяся на одну элементарную ячейку или сверхъ-
ячейку, EFe, EV и EAl — полные энергии отдельных
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Рис. 2. Диаграмма расчётных энергий образования двой-

ных систем (квадраты); тройных систем на основе Fe – Al с

примесями sp-элементов (круги) и d-элементов (треуголь-

ники)

атомов Fe, V и Al соответственно, NFe, NV и NAl —
количества этих атомов в ячейке или сверхъячейке,
Nfu — количество формульных единиц (fu – formula
unit) в ячейке.

Таким образом, в литературе значения энталь-
пии ∆H рассматриваются в качестве характеристи-
ки химической связи, интенсивности межатомного
взаимодействия и структурной стабильности в срав-
нительном анализе рассматриваемого ряда тройных
соединений.

Для модельных периодических структур бы-
ла выбрана суперъячейка, содержащая (11 − y)Fe,
(5 − x)Al, (x, y)M; x, y = 1;Mx,y = Ga,B, Sn,V,Mn

(рис. 1) и рассчитана полная энергия Etot (табл. 2)
на основе теории спин-поляризованного функцио-
нала плотности методом линеаризованных присо-
единенных плоских волн (FP LAPW). В аналогич-
ных условиях была вычислена полная энергия двух-
компонентных соединений FeAl, Fe3Al, Fe2B, FeSn2,
кристаллов EFe, EAl и третьего элемента — EM. Да-
лее, для вычисления ∆H из отношения Etot к чис-
лу атомов в ячейке вычиталась сумма парциальных
энергий EFe, EAl и EM. С помощью полученных зна-
чений полной энергии суперъячейки, зависящей от
энергии Ферми EF , была рассчитана энергия об-
разования (энтальпия) ∆H двух- и трехкомпонент-
ных кристаллов в соответствии с выражением (7)
(табл. 2, рис. 2). Расчеты проводились для двух
значений параметра кристаллической решетки: экс-
периментальное и равновесное (условие минимума
энергии, приходящейся на одну ячейку); для раз-

личных позиций атома М в ячейке Fe11Al4B; а также
без релаксации межатомных расстояний внутри су-
перъячейки. Анализ полученных значений показал,
что

1. Полная энергия Etot существенно не зависит
от позиции М-атома в элементарной ячейке для пе-
риодической структуры D03 типа Fe11Al4B. Анало-
гичные результаты мы ожидаем и для других си-
стем.

2. Наименьшая энтальпия (и наибольшая рабо-
та по удалению на бесконечно большое расстоя-
ние друг от друга взаимно-притягивающихся ато-
мов Ecoh) соответствует периодическим структурам
(рис. 2): Fe10V1Al5, Fe11Al5, Fe11Al4Ga1. Следова-
тельно, можно ожидать, что эти системы при от-
жиге из метастабильного неупорядоченного состоя-
ния непосредственно сразу после механосинтеза бу-
дут релаксировать с образованием B2-типа соеди-
нений нестехиометрического состава. Тройные со-
единения Fe11Al4B и Fe11Al4Sn1 характеризуются
заметно большей энтальпией, являются менее ста-
бильными и их образование является энергетиче-
ски менее выгодным. Вывод, сделанный на основе
теоретических расчетов, качественно соответствует
картине получения равновесных соединений из ме-
ханосинтезированнных сплавов. А именно, тройные
сплавы Fe – V– Al, Fe – Al – Ga в процессе синтеза не
показали (не обнаружили) тенденцию к расслоению
и образованию многофазного состояния. В тройных
системах Fe – Al – Sn и Fe – Al – B, напротив, в про-
цессе термообработки, т. е. в условиях, обеспечиваю-
щих движение системы к равновесному состоянию,
кроме доминирующей трехкомпонентной фазы на-
блюдалось образование фаз FeSn2 и Fe2B соответ-
ственно.

Энтальпия ∆H фазы Fe2B составляет около
−0.437 эВ, т. е. образование этой фазы являет-
ся энергетически чрезвычайно выгодным. Даже
небольшая (∼10 % из табл. 1) в молярном отноше-
нии примесь этой фазы наряду с фазой тройного
состава Fe – Al – В, ∆H которой составляет для
экспериментального значения параметра решетки
примерно −0.124 эВ, эффективно понижает общую
энергию системы:

∆H(Fe11Al4B)+(Fe2B) = (f(Fe11Al4B)∆H
Fe11Al4B +

+f(Fe2B)∆H
Fe2B) < ∆HFe11Al4B, (9)

здесь f(Fe11Al4B) и f(Fe2B) — соответственно доли фаз
Fe11Al4B и Fe2B в конечном сплаве. Этот результат
объясняет поведение системы Fe – Al – B в процессах
синтеза тройной упорядоченной фазы (интерметал-
лида) нестехиометрического состава.
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Таблица 2. Исходные данные и результаты расчета полной энергии трехкомпонентных Fe –Al –М (М = Ga, B, Sn, V, Mn) и

двухкомпонентных Fe3Al, FeAl, Fe2B, FeSn2 периодических структур: a — равновесная постоянная решетки (координаты

M-атома в элементарной ячейке), aexp — экспериментальное значение постоянной решетки, Etot/атом — приведенная

полная энергия ячейки на 1 атом, EFe — вклад атомов Fe (Ecr
Fe), EAl — вклад атомов Al (Ecr

Al), EM — вклад M-атомов

(Ecr
M ), ∆H — энтальпия образования равновесной системы, ∆Hnrel — системы, рассчитанной без релаксации действую-

щих на атомы сил, ∆Hexp — с периодом решетки, полученным из эксперимента.

Система a, нм Etot/атом, эВ EFe + EAl, эВ ∆H , эВ

Двойные системы

Fe11Al5 0.2879/0.2894exp -25870.65945 -25870.4494 -0.210/-0.210nrel/-0.209exp

Fe3Al 0.5776 -27622.2311 -27621.7650 -0.466

FeAl 0.2877 -20621.3701 -20621.0729 -0.297

Fe2B 0.4161 -23315.5737 -23315.1361 -0.437

FeSn2 0.5356 -123639.9218 -123639.887 -0.035

Тройные системы

Система a, нм Etot/атом, эВ EFe + EAlEM, эВ ∆H , эВ

0, 2844(0,0,0) /

Fe11Al4B 0.2896exp -25499.97996 -25499.83754 -0.142/-0.094nrel/-0.124exp
0.2844(0.5,0.5,0.5) -25499.9762 -0.139

Fe11Al4Ga 0.2883/0.2897exp -28763.84804 -28763.6716 -0.197/-0.176nrel/-0.175exp

Fe11Al4Sn 0.2921/0.2901exp -35965.7707 -35965,63125 -0.139/-0.123nrel/-0.138exp

Fe10VAl5 0.2871/0.2891exp -25320.605 -25320.3448 -0.260/-0.260nrel/-0.249exp

Fe10MnAl5 0.2884/0.2896exp -25676.7771 -25676.76108 -0.016

Для системы Fe – Al – Sn ситуация несколько
отличается: формирование фазы FeSn2 c энеги-
ей около −0.035 эВ не дает выигрыша в энергии
связи по сравнению с фазой тройного состава с
−0.12÷−0.14 эВ. При невысоком содержании атомов
третьего компонента состоянию с меньшей энергией
будет отвечать уравнение

∆H(Fe11Al5)+(FeSn2) = (f(Fe11Al5)∆H
Fe11Al5 +

+f(FeSn2)∆H
FeSn2) < ∆HFe11Al4Sn, (10)

здесь f(Fe11Al5), и f(FeSn2) — доли фаз, соответству-
ющих периодическим структурам Fe11Al5 и FeSn2.
Таким образом, для данной системы энергетически
выгодным является фазовое расслоение трехкомпо-
нентной системы на две фазы двухкомпонентного
состава, что и обнаруживается экспериментально.

Не претендуя на точное количественное совпаде-
ние значений энтальпий с данными других авторов,
рассчитанными для ряда систем (Fe – Al, Fe – Al – B,
Fe – V– Al, Fe – Mn – Al) различными ab initio-мето-
дами, проведенное выше рассмотрение качественно
адекватно описывает главные экспериментально на-
блюдаемые особенности синтеза тройных интерме-
таллидов из механосплавленных твердых растворов.

В цикле магнитометрических исследований
синтезированных упорядоченных однофазных
сплавов проводились следующие измерения: пер-
вичных кривых намагничивания σ(Hext), петель
гистерезиса, термомагнитных кривых ZFC и FC,
температурных зависимостей восприимчивости χ′ и
χ′′. Из первичных кривых намагничивания σ(Hext)

(рис. 3а) была получена оценка среднего магнитного
момента сплава на атом Fe, определена температура
магнитного перехода в парамагнитное состояние.
Анализ данных магнитных измерений показал, что
только сплав Fe65Al30B5 проявляет (демонстрирует)
магнитное поведение, характерное для ферромаг-
нетика. Для всех остальных упорядоченных систем
характерно отсутствие насыщения в магнитных
полях вплоть до 5 Тл, кривые ZFC – FC проявляют
термомагнитный гистерезис в низких магнитных
полях, а температурные зависимости σ(Т) и χ(Т) —
немонотонное поведение. Наблюдается увели-
чение интегральных магнитных характеристик:
температуры магнитного перехода TC , намагни-
ченности насыщения и магнитного момента 〈mFe〉
от 0.3–0.4µB/ат.Fe в Fe65Al35, 0.7–0.8µB/ат. Fe
в Fe65Al30Ga5 (и 0.47µB/fu в Fe62Mn3Al35) до
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Рис. 3. а) Первичные кривые намагничивания σ(Hext) однофазных упорядоченных двойного Fe65Al35 и тройных сплавов

Fe65−xAl35−yMx,y (My = Ga,B; Mx = V,Mn; x, y = 5 ат.%), Tmeas = 5K. б) Мессбауэровские спектры двойного Fe65Al35
и тройных упорядоченных сплавов Fe65−xAl35−yMx,y (My = Ga,B; Mx = V,Mn; x, y = 5 ат.%), Tmeas = 4.2K

1.1µB/ат. Fe для Fe65Al30B5 (рис. 4). Для систем
с добавкой ванадия, напротив, имеет место резкое
уменьшение всех перечисленных параметров TC до
40 К и 〈mFe〉 до 0.04µB/fu.
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Рис. 4. Диаграмма СТМП (левая шкала) и магнитных мо-

ментов (правая шкала) атомов железа в исследуемых си-

стемах. Заполненные круги и треугольники соответствуют

расчётному значению среднего СТМП и среднему магнит-

ному моменту атомов железа в элементарных ячейках, ука-

занных на верхней шкале. Полые круги и треугольники —

экспериментальные значения 57Fe СТМП и магнитного мо-

мента соответственно из мёссбауэровских измерений и по

данным магнитометрии

Низкотемпературные мессбауэровские спектры
тройных упорядоченных сплавов Fe65−xAl35−yMx,y

(My = Ga,B; Mx = V,Mn; x, y = 0, 5 ат. %), пред-
ставлены на рис. 3 б. На основе анализа мессбауэров-
ских спектров были выделены следующие отличи-
тельные особенности изменения параметров сверх-

тонких взаимодействий (СТВ) при добавлении эле-
ментов sp (Ga, B) и 3d (V, Mn) в двойной упорядо-
ченный сплав Fe65Al35. Добавка Gа к исходному би-
нарному сплаву приводит к небольшому росту 57Fe

СТМП 〈BFe
hf 〉 на 1.5 Тл. Добавка 5 ат. % бора к ис-

ходному сплаву Fe65Al35 существенно увеличивает
среднее СТМП 57Fe (Т=5К) с 14.0 до 19.8 Тл. Вве-
дение в исходный сплав атомов Mn приводит к росту
сверхтонкого магнитного расщепления и исчезнове-
нию немагнитной компоненты. Замещение железа
ванадием в тройных сплавах Fe60V5Al35 приводит
к коллапсу сверхтонкого магнитного расщепления
до 6.2 Тл (Tmeas = 5К).

Вид спектров характерен для кристаллов с
широким набором плавно меняющихся параметров
СТВ. С одной стороны, это вызвано вариация-
ми ближайшего окружения резонансных атомов,
поскольку содержание Al — 35 ат. % исходного
сплава является промежуточным между сте-
хиометрическими концентрациями для D03- и
B2-сверхструктур: соответственно 25 и 50 ат. % Al.
С другой стороны, магнитная микроструктура и
магнитное поведение этих структурно-однофазных
соединений нетривиальны [5, 9]. Нейтронографиче-
ские исследования двойных упорядоченных сплавов
Fe – Al [5] показали, что при низких температурах
магнитное состояние существенно определяется
вкладом статических несоразмерных волн спино-
вой плотности. При высоких температурах эти
сплавы представляют собой суперпарамагнитные
материалы со сложным распределением магнит-
ных кластеров по их размерам [23, 24]. Аномалии
магнитотранспортных свойств двойных сплавов
были объяснены в рамках двухфазной магнитной
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микроструктуры [25]. На основе анализа низ-
котемпературных мессбауэровских спектров и
данных магнитометрии для двух систем Fe65Al35
и Fe65Al30Ga5 была предложена модель магнитной
микроструктуры, состоящей из двух пространствен-
но-разделенных магнитных фаз: ферромагнитного
типа и волны спиновой плотности [9]. Принятые
модельные представления позволили интерпре-
тировать наблюдаемое поведение этих сплавов
во внешнем магнитном поле как результат изме-
нения пространственного распределения и долей
магнитных фаз. Однако физические причины
наблюдаемых изменений интегральных магнитных
характеристик (〈mFe〉, 〈BFe

hf 〉, TC) в тройных си-
стемах на основе Fe65Al35 с Ga, B, V и Mn, так
же как и причины формирования их неоднородной
магнитной структуры, остались невыясненным
и мотивировали их дальнейшее теоретическое
изучение.

Для модельных тройных систем на основе Fe –
Al были проведены квантово-механические расчеты
постоянной решетки, магнитных моментов и СТМП
на основе теории спин-поляризованного функциона-
ла плотности. Наблюдаемое в эксперименте увели-
чение 〈BFe

hf 〉 при замене атомов Al на Ga подтвер-
ждается расчетами (рис. 4) и объясняется увели-
чением расстояний между атомами железа, кото-
рое ведет к росту локальных магнитных моментов
(внутри сферы muffin-tin), что, в свою очередь, вле-
чет за собой увеличение вклада в СТМП от остов-
ных (внутренних) электронов за счет спиновой по-
ляризации внутренних s-уровней d-электронами.

Значительное увеличение 〈BFe
hf 〉 и 〈mFe〉, на-

блюдающееся экспериментально для системы
Fe65Al35−xBx, x = 5, 10 ат. %, не воспроизводится
теоретическими расчетами. В приведенных ре-
зультатах не была учтена возможность заселения
атомами бора междоузлий. Однако дополнительные
расчеты показали увеличение локальных магнит-
ных характеристик для некоторых атомов железа
(с 19.6 до 22.3 Тл), в системе Fe – Al – B, в которой
атомы бора занимают позиции в междоузлиях.
Таким образом, для исследуемых систем требуется
уточнение модели и дальнейшее теоретическое
изучение магнитной микроструктуры.

Уменьшение среднего СТМП в тройных сплавах
Fe – V– Al по сравнению с двойной системой Fe – Al
так же наблюдается в ab initio-расчетах. При этом
была обнаружена стабильная энергетически выгод-
ная магнитная конфигурация, имеющая две неэк-
вивалентные позиции атомов железа с магнитны-
ми моментами mFe 2.15 и 0.01µB. Анализ плотно-

сти 3d-электронных состояний атомов железа пока-
зал, что при замене Fe на V изменяется соотноше-
ние заселенностей электронных состояний со спином
«вверх» и «вниз» в сторону роста последних, что, в
свою очередь, приводит к уменьшению локальных
магнитных моментов атомов железа. Расчеты также
показывают, что эти изменения не связаны с умень-
шением параметра решетки, а являются следствием
изменений в d-зоне.

В системе Fe – Mn – Al было обнаружено два ста-
бильных магнитных состояния: ферро- и антифер-
ромагнитное. При этом структура, в которой маг-
нитные моменты атомов Mn и Fe расположены анти-
параллельно, является энергетически менее выгод-
ной (разница составляет 6 мэВ/атом).

Следует отметить, что приведенные на рис. 4 тео-
ретические значения BFe

hf и mFe рассчитаны для бес-
конечной периодической структуры, соответствую-
щей одной (единственной) сверхъячейке. Приведен-
ные же здесь экспериментальные значения 〈BFe

hf 〉 и
〈mFe〉 являются усредненными по всем конфигура-
циям атомов Fe, возможным в исследуемых интер-
металлидах нестехиометрического состава. Тем не
менее, несмотря на численное несоответствие по-
лученных в расчётах и в эксперименте значений
СТМП и магнитных моментов, наблюдается схожий
характер изменения магнитных характеристик в за-
висимости от атома замещения.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Особенности синтеза тройных нестехиомет-
рических интерметаллидов Fe65−xAl35−yMx,y

(My = Ga,B, Sn; Mx = V,Mn; x = 0, 3, 5, 10 ат. %)
из состояния механосплавленного метастабильно-
го твердого раствора рассмотрены с точки зрения
энергии образования. Установлено, что для тройных
интерметаллидов Fe – Al – B и Fe – Al – Sn энтальпия
заметно растет по сравнению с ее значением для
двойной системы Fe65Al35. Структурно-фазовая
эволюция этих систем (в процессе термообработки)
развивается в направлении двойных соединений
с наименьшей энтальпией: Fe2B и Fe3Al — для
системы Fe – Al – B, и Fe – Al (Fe3Al и/или FeAl) —
для системы Fe – Al – Sn. Наиболее отрицательные
значения энергии образования получены для систем
Fe – Al – V и Fe – Al – Ga, что соответствует образова-
нию однофазного состояния нестехиометрического
интерметаллида в «стандартных» согласующихся
с равновесной фазовой диаграммой состояний
двойной системы Fe – Al условиях.

8 ЖЭТФ, вып. 1
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Наблюдаемые в магнитных и мессбауэровских
исследованиях изменения магнитных характери-
стик (магнитного момента на атоме Fe и сверх-
тонкого магнитного поля на ядре 57Fe) однофаз-
ных тройных интерметаллидов Fe65−xAl35−yMx,y

(My = Ga,B, Sn; Mx = V,Mn; x = 0, 3, 5, 10 ат. %)
находятся в соответствии с результатами квантово-
механических расчетов этих параметров. Для систе-
мы Fe – Al – B необходимо уточнение модели и даль-
нейшее теоретическое изучение магнитной микро-
структуры.
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Дан краткий обзор исследований и анализа кривых намагничивания M(H) антиферромагнитных

наночастиц NiO и ферригидрита во внещних полях до 250 кЭ. Для корректной интерпретации магнитных

свойств систем антиферромагнитных наночастиц важен учет высокополевого (более 100 кЭ) участка

зависимостей M(H). Анализируются закономерности в формировании дополнительных магнитных

подсистем в антиферромагнитно упорядоченных наночастицах из-за влияния размерных эффектов.

Проведены количественные оценки указанных дополнительных подсистем — ферромагнитной подси-

стемы (нескомпенсированный магнитный момент) и подсистемы поверхностных свободных спинов.

Показано, что при размере 5 нм антиферромагнитные наночастицы приобретают свойства «наномагни-

тов», не уступающие таковым для железооксидных ферримагнитных наночастиц того же размера.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Увеличивающийся интерес к магнитным наноча-
стицам вызван как расширением областей их воз-
можных применений, так и с точки зрения уста-
новления фундаментальных механизмов, определя-
ющих поверхностные и размерные эффекты в час-
тицах экстремально малых размеров. В связи с этим
изучение магнитных свойств материалов на основе
магнитных наночастиц является неотъемлемой со-
ставляющей их характеризации. Кроме того, имен-
но в магнитных свойствах проявляются и влияние
большой доли поверхностных атомов, и эффекты
конечного размера частиц.

Среди многообразия различных соединений, об-
ладающих магнитным порядком, можно отдельно
выделить наночастицы материалов, которые про-
являют антиферромагнитное (АФМ) упорядочение.
АФМ-материлы в объемном виде проявляют доста-
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точно слабый отклик на внешнее магнитное по-
ле, однако в наноразмерных АФМ-частицах фор-
мируется ферромагнитная (ФМ) подсистема, в ре-
зультате чего «наноантиферромагнетик» уже мож-
но считать «наномагнитом». Появление ФМ-свойств
у АФМ-наночастиц было предсказано Неелем [1]
на основании статистических соображений появле-
ния дефектов структуры и частичной декомпенса-
ции ФМ-упорядоченных подрешеток.

Наличие нескомпенсированного магнитного мо-
мента АФМ-наночастиц делает эти материалы кон-
курентоспособными ферро-ферримагнитным нано-
частицам. Важно, что вся идеология магнитно-
го поведения — суперпарамагнитное состояние, за-
блокированное состояние, — применяемая к ФМ-
наночастицам, распространяется и на АФМ-нано-
частицы [1–4].

Несмотря на немалое количество эксперимен-
тальных методик, позволяющих определять такие
важные с точки зрения физического материалове-
дения параметры, как величина магнитного момен-
та µP , приходящегося на частицу, и эффективная
(зависящая от размера d частицы) константа маг-
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нитной анизотропии Keff , магнитометрия являет-
ся одним из основных прямых методов исследова-
ния магнитных свойств. Однако далеко не всегда
стандартизированные установки позволяют полу-
чать полную информацию об исследуемых системах
наночастиц. Это связано с тем, что в большинстве
существующих магнитометров при исследованиях
кривых намагничивания максимально возможное
поле составляет 50–90 кЭ, и этого диапазона может
быть недостаточно для корректного определения ве-
личины µP и вклада других магнитных подсистем,
формирующихся в наночастицах. Это, в первую оче-
редь, относится к системам АФМ-наночастиц, в ко-
торых, при химической однофазности частиц, при-
сутствует несколько магнитных фаз.

Использование импульсных полей, при кото-
рых выделение мощности ограничивается одиноч-
ным циклом изменения внешнего поля, является
альтернативой стандартным методам исследования
кривых намагничивания. При исследованиях объ-
емных материалов импульсные поля применяются
для определения высокополевых магнитных перехо-
дов [5]. При исследованиях магнитных наночастиц
большие значения максимального приложенного по-
ля (сотни килоэрстед) позволяют корректно выде-
лить вклады различных магнитных фаз из кривой
намагничивания [6–12]. Кроме того, возможность
инверсии поля при импульсе дает возможность изу-
чить динамическое перемагничивание высококоэр-
цитивных материалов [13–15].

Данная работа является кратким обзором ис-
следований намагничивания АФМ-наночастиц в им-
пульсных магнитных полях [9–13, 16]. Будет пока-
зано, что именно диапазон полей более 100 кЭ яв-
ляется «ключевым» для корректного анализа кри-
вых намагничивания и получения информации о
магнитных подсистемах, формирующихся в нано-
размерных АФМ-частицах. Основное внимание по-
священо серии образцов наноразмерного оксида ни-
келя с различным размером частиц (разд. 3), так-
же анализируются результаты, полученные для на-
норазмерного ферригидрита (разд. 4) в сравнении
(разд. 5) с повсеместно изучаемыми ферримагнит-
ными наночастицами магнетита и маггемита.

2. ЭКСПЕРИМЕНТ

2.1. Установка, генерирующая сильные

импульсные поля, и измерение изотерм

намагничивания

Оригинальная установка сильных импульс-
ных полей, работающая в Институте физики

им. Л. В. Киренского СО РАН, Красноярск, ис-
пользует стандартный метод разрядки батареи
конденсаторов через соленоид (аналог LCR-
контура). Батарея конденсаторов К-75-88 (емкость
1.2 мФ, 64 шт.) имеет возможность коммутации на
различную величину полной емкости и напряжение
зарядки до 2.5 кВ. Используются самодельные
соленоиды с намоткой из Cu–Nb-композита, или
берилловой бронзы. При работе соленоид находится
в среде жидкого азота [17]. Для измерения намаг-
ниченности используется индукционный датчик,
представляющий собой систему коаксиальных
скомпенсированных катушек, в которую помещался
образец. Индуцируемый в катушках сигнал усили-
вается и записывается цифровым запоминающим
осциллографом. Измерения намагниченности в
импульсных полях сопоставляются (нормируются
по абсолютной величине) с данными вибрационного
магнитометра.

Установка может работать в режимах «одной по-
луволны» и «двух полуволн» [15]. Для исследова-
ния кривых намагничивания используется первый
режим, в котором колебательный процесс останав-
ливается тиристором после первой полуволны. Для
этого режима было получено максимальное поле
400–450 кЭ (при таких величинах количество им-
пульсов ограничено процессами механического раз-
рушения соленоида) [17], а при значениях макси-
мального поля 250–300 кЭ соленоид работает ста-
бильно (так называемый безопасный режим). Из-
меняя напряжение зарядки конденсаторов и их ем-
кость, возможно получать различные длительности
импульса (длительности полуволны), которые обыч-
но варьируются в пределах от 4 и 32 мс. Измерения,
проиллюстрированные в данной работе, проведены
при длительности импульса 16 мс.

2.2. Образцы

Поскольку данная работа является обзорной,
ограничимся частичной характеризацией исследуе-
мых систем наночастиц. Серия образцов наночастиц
оксида никеля имела характерные средние размеры
4.5, 8.5 и 23 нм (далее образцы будут обозначены в
соответствии с их средними размерами 〈d〉) [9–12],
гистограммы распределения по размерам представ-
лены на рис. 1. Образцы NiO химически однофаз-
ны, и значения 〈d〉 хорошо совпадали с величинами
области когерентного рассеяния, определенными из
уширения рентгеновских дифракционных пиков.

Температура Tmax , при которой зависимость
M(H) в небольшом поле (100 Э после охлаждения
в нулевом внешнем поле) демонстрирует максимум
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Рис. 1. (В цвете онлайн) Распределение по размерам час-

тиц серии образцов NiO

(обычно связываемый с температурой блокировки
суперпарамагнитного состояния) составила 10, 160,
250 K для образцов NiO с размерами 4.5, 8.5, 23 нм,
соответственно. В качестве «объемного» NiO (bulk)
был взят реактив ОСЧ (особо чистый) с субмикрон-
ными размерами гранул.

Ферригидрит (номинальная формула
Fe2O3·nH2) был получен в результате культивирова-
ния и выделения из результатов жизнедеятельности
бактерий Klebsiella oxitoca [18, 19]. Средний размер
частиц таких образцов составляет 2.5–3.1 нм, а в
результате низкотемпературного отжига при 150 ◦C
в течение 24–240 ч средний размер увеличивается
до 5 нм [20–22]. По данным микродифракции это —
так называемый двухлинейчатый ферригидрит
(два дифракционных кольца или дифракционных
пика) [23]. Характеризация с помощью мессбау-
ровской спектроскопии подтвердила однофазность
образцов [20–23].

3. РАЗМЕРНЫЕ И ПОВЕРХНОСТНЫЕ
ЭФФЕКТЫ В НАНОЧАСТИЦАХ NiO

На рис. 2 приведены изотермы намагничивания
M(H) серии наночастиц и объемного NiO при раз-
личных температурах. Видна общая тенденция при
уменьшении размеров частиц: величина намагни-
ченности растет, а характер кривых намагничива-
ния изменяется от линейной по полю функции к бо-
лее сложной функциональной зависимости, которая
демонстрирует линейный рост только в достаточно
больших полях.

Рис. 2. (В цвете онлайн) Зависимости M(H) для серии

образцов наночастиц (NPs) NiO различных размеров при

указанных в легенде температурах. Сплошные линии — ре-

зультаты подгонки; для образца NiO 4.5 нм подгонка вы-

полнена по зависимости (1) с учетом распределения по

размерам и выражений (2), (3) (величина µP и зависи-

мость µP (T )); для образцов NiO 8.5 и 23 нм выполнена

аппроксимация высокополевого (более 100 кЭ) участка ли-

нейной функцией (второе слагаемое выражения (2))

Обычно кривую намагничивания ансамбля
АФМ-наночастиц можно описать выражением

M(H) =MFM (H) + χtotH, (1)

в котором функция MFM (H) отражает процес-
сы ориентации магнитных моментов частиц вдоль
внешнего поля (ФМ-подсистема), а линейная часть
χtotH (χtot — суммарная магнитная восприимчи-
вость) описывает другие вклады. В заблокирован-
ном состоянии описание зависимости MFM (H) за-
труднительно, но для образцов с размерами 8.5 и
23 нм (для них температура блокировки парамаг-
нитного состояния составляет 160 и 250 K) [9, 11]
в диапазоне выше 100 кЭ зависимости M(H) име-
ют выраженный линейный участок, что позволяет
определить величину насыщения MFM (H). Очевид-
но, что это значение — точка пересечения прямой,
описывающей линейный участок, и оси ординат, см.
рис. 2.

В разблокированном состоянии зависимость
MFM (H) моделируется функцией Ланжевена с
учетом распределения частиц по размерам. Для
образца NiO 4.5 нм бралась реальная функция
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распределения из данных просвечивающей элек-
тронной микроскопии (см. рис. 1), а магнитный
момент, приходящийся на частицу, полагался за-
висимым от количества Ntot атомов Ni в ней по
следующему соотношению:

µP ∼ µNiN
b
tot . (2)

Выражение (2) известно как «статистическая гипо-
теза Нееля» формирования нескомпенсированного
момента АФМ-наночастиц [1], в которой показатель
степени b принимает различные значения в зави-
симости от типа дефектов, приводящих к деком-
пенсации. Для дефектов на поверхности b = 1/3,
для дефектов как на поверхности, так и в объеме
частицы b = 1/2, а в случае нечетного количества
ФМ-упорядоченных плоскостей в частице b = 2/3

[1]. Тщательная обработка данных для образца NiO
4.5 нм [12] показала, что выражение (1) с функци-
ей Ланжевена от параметра µPH/kT (k — постоян-
ная Больцмана) в качестве MFM (H) может доста-
точно хорошо описать экспериментальные кривые
намагничивания при b = 0.54± 0.2 и, соответствен-
но, определить величину MFM «в насыщении», да-
лее обозначаемую как MS_FM . Полученное значе-
ние b = 0.54 для образца NiO 4.5 нм свидетельству-
ет о том, что не только дефекты на поверхности,
но и дефекты в объеме (внутри) частицы приводят
к формированию нескомпенсированного магнитного
момента частиц NiO экстремально малого размера.

Рис. 3. (В цвете онлайн) Температурная эволюция вели-

чины MS_FM (символы), полученная из результатов об-

работки зависимостей M(H) (рис. 2) для серии образцов

NiO. Линии построены по выражению (3) при a = 1.75

и a = 1.5 для образцов NiO 4.5 и 8.5 нм, соответствен-

но; «звезды» на оси абсцисс соответствуют температурам,

при которых значения выражения (3) для величин MS_FM

образцов NiO 4.5 и 8.5 нм становятся равными нулю; также

обозначена температура Нееля TN_bulk объемного NiO

Температурная зависимость MS_FM для серии
образцов NiO приведена на рис. 3. Видно, что умень-
шение размера частиц приводит к формированию
«ферромагнитной» составляющей, обусловленной
нескомпенсированным магнитным моментом. При
уменьшении размера от 23 до 4.5 нм величина
MS_FM возрастает почти в 50 раз. Температурное
изменение MS_FM хорошо следует зависимости

MS_FM (T ) =MS_FM (T = 0)(1− αT a), (3)

где α и a — константы. Выражение (3) описывает
экспериментальные данные для образцов NiO 4.5 и
8.5 нм при a = 1.75 и a = 1.5, соответственно. Ко-
эффициент α определяет температуру, до которой
существует ФМ-подсистема, и значения этой темпе-
ратуры составляют 440 и 510 K для образцов NiO 4.5
и 8.5 нм. Уменьшение температуры магнитного упо-
рядочения (для объемного NiO температура Нееля
составляет 523 K) с уменьшением размеров частиц
известно [24,25], и в данном случае это наблюдается
на основании поведения нескомпенсированного мо-
мента наночастиц NiO (см. рис. 3).

Перейдем к анализу параметра χtot в выраже-
нии (1). Как видно на рис. 2, наклон (величина χtot )
зависит от размера частиц и уменьшается с рос-
том температуры. На рис. 4 показаны значения χtot

для серии образцов наночастиц NiO в зависимости
от температуры, а также зависимость χbulk (T ). Па-
раметр χtot может быть суперпозицией нескольких
вкладов, и одним из них является скос подрешеток
АФМ-«ядра» частиц, который описывается функци-
ей χbulkH (χbulk — АФМ-восприимчивость объемно-
го материала со случайной ориентацией кристалло-
графических осей). Очевидно, что для идентифи-
кации магнитных подсистем, дающих вклад в χtot ,
необходимо вычесть из последней значения χbulk .
С другой стороны, уменьшение χtot с ростом тем-
пературы свидетельствует о возможном парамаг-
нитном поведении части спинов. Поэтому целесооб-
разно разделить зависимость χtot (T ) на три вкла-
да: 1) χbulk(T ); 2) «парамагнитный» вклад χPM (T ),
причем, χPM (T ) ∝ 1/T (зависимость M(H) для па-
рамагнитного Ni2+ практически линейна при темпе-
ратурах выше 80 K в полях до 250 кЭ); 3) избыточ-
ный вклад, обозначенный далее как χex (T ). В ре-
зультате получаем

χtot = χbulk + χPM + χex . (4)

Как оказалось, температурная эволюция χtot для
образцов NiO 8.5 и 23 нм хорошо описывается пер-
выми двумя слагаемыми выражения (4) (χex ≈ 0).
Сплошные линии на рис. 4 описывают парамагнит-
ное поведение, χPM (T ) ∝ 1/T . Для образца NiO
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Рис. 4. (В цвете онлайн) Температурная эволюция вели-

чин χtot , полученная из результатов обработки зависимо-

стей M(H) (рис. 2) выражением (1) для серии образцов

NiO с различными средними размерами: a — 23 нм; b —

8.5 нм; c — 4.5 нм. Также приведены величины слагаемых

правой части выражения (4): χbulk (магнитная восприим-

чивость объемного NiO), χPM и χex . Сплошные линии —

расчетные для парамагнитного поведения атомов Ni2+

4.5 нм также можно выделить парамагнитную под-
систему (рис. 4c), однако здесь появляется «избы-
точная» восприимчивость χex . Наличие дополни-
тельного вклада χexH может быть проявлением еще
одного эффекта, предсказанного Неелем [26, 27], а
именно, суперантиферромагнитной (SAF) воспри-
имчивости.

Суть эффекта SAF заключается в том, что в
АФМ-частицах с четным числом ФМ-плоскостей по-
верхностные спины под действием приложенного
поля (при направлении поля H перпендикулярно
оси легкого намагничивания) «подворачиваются» в
большей степени, чем спины «внутренних плоско-
стей». Это может привести к появлению «избыточ-
ной» восприимчивости для частиц, имеющих в диа-
метре не более нескольких десятков ФМ-упорядо-

ченных плоскостей [6, 8, 26, 27]. В частице средне-
го размера образца NiO 4.5 нм количество N та-
ких плоскостей может составлять 14–16, и если
внешнее поле не превышает характерной величи-
ны h = HE/N (HE — обменное поле, для NiO
HE ≈ 9700 кЭ [28]) [6, 8], то SAF-восприимчивость
не зависит от внешнего поля.

Достаточно резкое уменьшение χex с ростом тем-
пературы может быть связано с тем, что эффект
SAF проявляется в самых малых частицах, в кото-
рых магнитное упорядочение разрушается раньше
(см. рис. 3) или температура упорядочения в край-
них плоскостях меньше, чем в плоскостях внут-
ри частицы. Тот факт, что для образцов NiO с
бо́льшими размерами частиц влияния χex не заме-
чено, позволяет говорить о возможном проявлении
эффекта SAF в наночастицах NiO со средним разме-
ром 4.5 нм. Отметим, что в работе [6] наблюдалась
избыточная восприимчивость на образцах феррити-
на (АФМ-упорядоченный ферригидрит в белковой
оболочке) в полях до 500 кЭ.

Полученные величины насыщения MS_FM и па-
рамагнитной восприимчивости χPM позволяют сде-
лать оценки количества спиновNFM и NPM , форми-
рующих нескомпенсированный магнитный момент,
и, соответственно, подсистему парамагнитных спи-
нов в частице. Величина NFM определяется или
непосредственно из подгонки функцией Ланжевена
(аргумент которой µPH/kT ),

NFM ≈ µP /µNi2+,

или из значения MS_FM ,

NFM ≈ NtotMS_FM/MSNiO,

где MSNiO — намагниченность насыщения полно-
стью поляризованного NiO. Число парамагнитных
спинов, NPM , можно получить из величины χPM

(см. рис. 4). Приведенные на рис. 5 оценки сделаны в
приближении частиц кубической формы, Ntot ∝ d3,
и целесообразно сравнить NFM и NPM с количе-
ством поверхностных атомовNS и с предсказаниями
гипотезы Нееля (выражение (2)).

На рис. 5 приведены как расчетные зависимости
Ntot , NS , N b

tot , так и величин NFM и NPM в зависи-
мости от размера частиц d. Как видно, количество
спинов на поверхности, NS , значительно превышает
NFM и NPM , что свидетельствует о том, что далеко
не все поверхностные спины определяют «необыч-
ный магнетизм» наноразмерных частиц. Количе-
ство нескомпенсированных спинов NFM хорошо со-
гласуется с гипотезой Нееля, причем, как видно на
рис. 5, для «больших» (23 нм) частиц (NFM ≈ 180,
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Рис. 5. (В цвете онлайн) Количество атомов никеля в ча-

стице NiO среднего размера для ФМ-подсистемы NFM и

парамагнитной подсистемы NPM в зависимости от раз-

мера частиц для серии образцов NiO (символы). Линии

иллюстрируют расчетные зависимости количества атомов

никеля в частице Ntot , на ее поверхности NS , на реб-

рах частицы кубической NEdge(cube) и додекаэдрической

NEdge(dod) формы, а также по гипотезе Нееля (выраже-

ние (2)) при b = 1/2 и b = 1/3

b ≈ 0.43) имеет место промежуточное значение меж-
ду случаями дефектов на поверхности (b = 1/3) и в
объеме (b = 1/2) частиц. При уменьшении размеров
частиц величина NFM приближается к величине, со-
ответствующей случаю дефектов и на поверхности,
и в объеме частиц: NFM ≈ 90, b ≈ 0.45 для образца
NiO 8.5 нм; NFM ≈ 80, b ≈ 0.54 для NiO 4.5 нм.

Таким образом, с уменьшением размера частиц
большую роль в формировании нескомпенсирован-
ного момента играют не только поверхностные де-
фекты, но и дефекты в объеме частиц. Это под-
тверждается тем, что для образца NiO 4.5 нм в слу-
чае только дефектов на поверхности гипотеза Нееля
(выражение (2) при b = 1/3) предсказывает значе-
ние NFM = 16, что в несколько раз меньше экспери-
ментальной величины NFM ≈ 80.

Что касается парамагнитной подсистемы, то на
рис. 5 видно, что количество свободных спинов NPM

также значительно меньше количества поверхност-
ных атомов NS , причем NPM > NFM . На рис. 5 мы
сопоставили NPM с количеством атомов на ребрах
идеальных частиц кубической формы NEdge(cube) и
на ребрах додекаэдраNEdge(dod) (додекаэдр являет-
ся одним из габитусов кристаллов кубической син-
гонии). Видна неплохая корреляция между измене-
нием NPM и NEdge для различных размеров частиц.
Вышесказанное указывает на то, что парамагнит-
ная подсистема формируется из свободных спинов,

находящихся на выпуклых (острых) частях поверх-
ности частиц.

В заключение данного раздела отметим, что если
для анализа кривых намагничивания использовать
диапазон полей только до 60–90 кЭ (как в стандарт-
ных измерениях намагниченности), то полученные
величины NFM , χtot , χPM , χex различались бы в
2–3 раза, что привело бы к некорректному опреде-
лению величин NFM и NPM , формирующих магнит-
ные подсистемы в наноразмерных частицах NiO.

4. ОСОБЕННОСТИ НАМАГНИЧИВАНИЯ
ФЕРРИГИДРИТА

Гидрооксид железа ферригидрит является со-
ставной частью жизненно важного объекта жи-
вых организмов — ферритина, который выполняет
функцию хранения железа в организме. Ферригид-
рит существует только в виде наноразмерных час-
тиц и может быть получен химическим методом или
выделен из продуктов жизнедеятельности микроор-
ганизмов. Обычно средний размер частиц составля-
ет 2–4 нм, и достаточно сложно получить частицы
существенно большего размера.

За последние два с лишним десятилетия бы-
ло проведено немало исследований ферритина и
ферригидрита, в том числе изучались их магнит-
ные свойства [20–23, 29–39]. Отметим основные ха-
рактерные черты кривых намагничивания этих си-
стем. Выражение (1) при

MFM (H) =M0L

(
µPH

kT

)
,

где L — функция Ланжевена, неплохо описывает
экспериментальные данные в области температур
суперпарамагнитного состояния. Для определения
µP необходимо иметь в виду, что величины µP и
M0 являются связанными (не являются свободны-
ми подгоночными параметрами), а более коррект-
ные результаты получаются при учете распределе-
ния по магнитным моментам частиц [32]. В этом слу-
чае

MFM (H) = NP

∫
L

(
µPH

kT

)
f(µP )µP dµP , (5)

где f(µP ) — функция распределения по магнитным
моментам частиц,NP — число частиц в единице мас-
сы образца. Однако получаемая при описании зави-
симостей M(H) ферритина и ферригидрита темпе-
ратурная эволюция АФМ-восприимчивости χtot(T )

имеет нехарактерный для АФМ вид — убывает с
ростом температуры [29–39]. Такое поведение или
не обсуждалось, или приписывалось эффекту SAF
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(см. разд. 3); отметим также, что для ферригидрита
величина АФМ-восприимчивости χbulk неизвестна.
Проиллюстрируем ниже, как расширение диапазо-
на полей [16] позволяет объяснить вышеописанное
противоречие.

Рис. 6. (В цвете онлайн) Изотермы намагничивания об-

разца ферригирита со средним размером частиц 5 нм.

Эксперимент — символы, до 60 кЭ — данные VSM (виб-

рационный магнитометр), до 250 кЭ — импульсная ме-

тодика. Линии — подгонка по выражению (1) с учетом

распределения f(µP ) по выражению (5); штриховые ли-

нии — обработка данных VSM до 60 кЭ, сплошные ли-

нии — обработка данных до 250 кЭ с учетом подсистемы

малых магнитных моментов. Вставка: температурная эво-

люция 〈µP 〉(T ) (сплошная линия — выражение (3) при

a = 1.8) и χtot (T ), а также разности восприимчивостей

χAFM (T ) = χtot(T ) − χPM (T ), полученной с учетом под-

системы малых магнитных моментов

На рис. 6 приведены зависимости M(H) для об-
разца ферригидрита (FHYD) 5 нм. Если обрабаты-
вать данные до 60 кЭ (VSM — вибрационный маг-
нитометр), то результирующая зависимость χtot(T )

убывает с ростом температуры [16,22], см. вставку к
рис. 6 (на ней также приведена зависимость µP (T ),
полученная с использованием выражения (5)). Ес-
ли первое слагаемое выражения (1) соответствует
состоянию, близкому к насыщению, то наклон зави-
симости M(H) в сильных полях определяется сла-
гаемым χtotH . Однако если рассмотреть значитель-
но больший диапазон внешних полей, до 250 кЭ,
см. рис. 6, то видно, что экспериментальные дан-
ные имеют значительно меньший наклон, чем ре-
зультаты подгонки, описывающие эксперимент до
60 кЭ. Основываясь на результатах разд. 3, мож-
но предположить, что в наночастицах ферригид-
рита формируется дополнительная парамагнитная
подсистема свободных спинов. Тщательный анализ

кривых намагничивания для данных до 250 кЭ по-
казал [16], что 1) в рамках одной функции распреде-
ления f(µP ) (логнормальное распределение с варьи-
руемыми средним размером и дисперсией) добиться
согласия не удается; 2) подсистема, которая ведет
себя подобно парамагнетику, образована не одиноч-
ными свободными спинами Fe3+, а магнитными мо-
ментами (20–40)µB (в зависимости от среднего раз-
мера частиц).

Результирующие подгоночные зависимости
M(H), полученные с учетом малых магнитных
моментов, показаны на рис. 6. Вставка к рис. 6
иллюстрирует поведение µP (T ) (эта зависимость
осталась такой же, как и при анализе данных
до 60 кЭ) и получаемой АФМ-восприимчивости
χAFM (T ) = χtot (T )− χPM (T ). Что касается эффек-
та SAF, то для его наблюдения на ферригидрите
необходимы еще большие поля (до 500 кЭ); резуль-
таты для ферритина приведены в работах [6, 8, 36].

Таким образом, анализ кривых намагничивания
наночастиц ферригидрита в достаточно больших по-
лях (до 250 кЭ) позволяет избежать противоречия,
заключающегося в нетипичном поведении АФМ-
восприимчивости: при учете малых магнитных мо-
ментов χAFM (T ) — слабо возрастающая с ростом
температуры функция, подобная поведению АФМ-
восприимчивости антиферромагнетика со случай-
ными направлениями кристаллографических осей.
Наличие подсистемы малых магнитных моментов в
ферригидрите может быть связано с неоднородно-
стью его плотности (поверхность частиц обеднена
железом) [23].

5. СРАВНЕНИЕ ВЕЛИЧИН
НАМАГНИЧЕННОСТИ ФМ-ПОДСИСТЕМЫ

В АФМ-НАНОЧАСТИЦАХ С
НАМАГНИЧЕННОСТЬЮ НАСЫЩЕНИЯ

ЖЕЛЕЗООКСИДНЫХ ФЕРРИМАГНИТНЫХ
НАНОЧАСТИЦ

Рассмотрим такую магнитную характеристику
АФМ-наночастиц, как намагниченность насыщения
MS_FM . Это, фактически, максимальный отклик
ФМ-подсистемы или связанная с MS_FM величи-
на — нескомпенсированный магнитный момент µP ;
очевидно, MS_FM = µP /V . На рис. 7 приведены ве-
личины MS_FM для наночастиц NiO (указанные в
разд. 3 данные) и ферригидрита (см. разд. 4; также
взяты результаты тех работ, где авторы принима-
ли во внимание функцию распределения по разме-
рам или магнитным моментам частиц по выражени-
ям (1), (5)). Видна общая тенденция, заключающая-
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Рис. 7. (В цвете онлайн) Величина намагниченности насы-

щения MS_FM при 4 K в зависимости от среднего размера

частиц 〈d〉 для образцов АФМ-наночастиц NiO и ферри-

гидрита, а также ферримагнитных магнетита Fe3O4, маг-

гемита γ-Fe2O3 по данным указанных в легенде работ

ся в значительном увеличенииMS_FM с уменьшени-
ем размера АФМ-наночастиц как для NiO, так и для
ферригидрита Ясно, что MS = 0 для субмикрон-
ных АФМ-частиц. Бо́льшие значения MS_FM для
ферригидрита при примерно одинаковых размерах
частиц ферригидрита и NiO объясняются большей
величиной магнитного момента атома железа. Так-
же на рис. 7 приведены значения MS_FM для широ-
ко исследуемых ферримагнитных наночастиц маг-
нетита Fe3O4 и маггемита γ-Fe2O3, взятые из из-
вестных литературных источников [40–42] (см. ле-
генду на рис. 7). Величины MS_FM для субмикрон-
ных частиц Fe3O4 и γ-Fe2O3 составляют примерно
93 и 70 э.м.е./г, соответственно. Уменьшение намаг-
ниченности насыщения для ферримагнитных оксид-
ных наночастиц при уменьшении их размеров связа-
но с формированием поверхностного слоя, в котором
магнитоактивные атомы (Fe3+) не принимают уча-
стия в формировании магнитного момента частицы
из-за разупорядочения и дефектов. Магнитные мо-
менты этих поверхностных атомов ведут себя как
парамагнитная или, при низких температурах, как
спин-стекольная подсистема [43]. Эволюция MS_FM

с уменьшением размера d обычно хорошо следует
зависимости

MS_FM =MS_bulk (1− 2ld/d)
3, (6)

где MS_bulk — намагниченность насыщения объем-
ного материала, ld — толщина разупорядоченного
«магнитомертвого» слоя [40–42]. Величина ld име-
ет порядок 1 нм [40–42], и это приводит к тому, что
уменьшение MS_FM для Fe3O4 и γ-Fe2O3 становит-
ся критическим при размерах частиц менее 10 нм.

Как видно на рис. 7, значения MS_FM для АФМ-
наночастиц и для ФМ-наночастиц становятся прак-
тически совпадающими при размере d около 5 нм, а
при меньших размерах частиц MS_FM для АФМ-
наночастиц может иметь даже большее значение,
чем для ФМ-наночастиц. Это, очевидно, связано с
различной ролью дефектов в формировании маг-
нитных свойств наноразмерных АФМ- и ФМ-частиц
при уменьшении их размеров. Для ФМ-частиц де-
фекты (преимущественно на поверхности) деструк-
тивно сказываются на величине намагниченности
насыщения, согласно выражению (6). Для АФМ-
частиц дефекты, напротив, приводят к большей де-
компенсации АФМ-упорядоченных подрешеток и,
соответственно, большей величине намагниченности
насыщения (MS_FM ). При этом с уменьшением раз-
мера АФМ-частиц проявляется рост влияния по-
верхностных дефектов, а также дефектов в объеме
частиц.

6. ЗАКЛЮЧИТЕЛЬНЫЕ ЗАМЕЧАНИЯ

С уменьшением размеров АФМ-частиц в них на-
чинает формироваться ФМ-подсистема, вклад ко-
торой становится значимым и доминирующим при
размере частиц менее 10 нм. Количественно, эта под-
система состоит из нескольких десятков или одной-
двух сотен ФМ-упорядоченных спинов. Эти вели-
чины неплохо согласуются со статистической ги-
потезой Нееля, подразумевающей образование ФМ-
подсистемы из-за дефектов структуры на поверх-
ности и в объеме частиц. При этом с уменьшением
размера частиц, помимо очевидного вклада поверх-
ностных дефектов, большую роль начинают играть
дефекты в объеме частиц. Температурная эволюция
ФМ-подсистемы указывает на то, что она существу-
ет вместе с основной АФМ-подсистемой.

Помимо АФМ- и ФМ-подсистем, можно также
выделить еще один «сорт» поверхностных спинов,
которые, находясь преимущественно на выпуклых
и острых гранях частиц, обменно не связаны с
АФМ-«ядром» и не входят в ФМ-подсистему. Вклад
этой подсистемы, ведущей себя как парамагнетик
при достаточно высоких температурах, не мал, ко-
личество таких спинов на порядок превышает ко-
личество спинов ФМ-подсистемы. Корректные оцен-
ки количества спинов, формирующих «новые» под-
системы (помимо основной АФМ-подсистемы), воз-
можно получить из анализа кривых намагничива-
ния только в полях, значительно превышающих
стандартный диапазон 60–90 кЭ.
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Отметим одно обстоятельство, делающее АФМ-
наночастицы конкурентоспособными наночастицам
оксидов железа (магнетиту и маггемиту) в тех
практических приложениях, в которых важны ма-
лость размеров и значительная величина магнитно-
го момента частицы. Для частиц размером 5 нм на-
магниченность насыщения ФМ-подсистемы АФМ-
наночастиц становится такой же, как и для час-
тиц магнетита и маггемита того же размера. Это, с
учетом некоторых преимуществ конкретных АФМ-
материалов (например, ферригидрит нетоксичен
для живых организмов, включая человека), указы-
вает на перспективность их практических примене-
ний в медицинских приложениях и биотехнологиях.
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Ммеандровый волновод из железо-иттриевого граната (ЖИГ) с различной вариацией профиля иссле-

дован на возможность управления полос непропускания поверхностных спиновых волн. Для выявления

механизма управления запрещенными зонами в тонких пленках ЖИГ использовался метод конечных

элементов. Решена электродинамическая задача и построены дисперсионные характеристики спиновых

волн при изменении геометрических параметров меандра. Подробно изучен характер изменения частот-

ных диапазонов брэгговских запрещенных зон в зависимости от профиля меандра. Продемонстрировано,

что спин-волновая волноводная 3D-структура с нарушенной трансляционной симметрией, использующая

вертикальный спин-волновой транспорт, обеспечивает передачу информационного сигнала в трехмерной

конфигурации магнонных сетей.

Статья представлена в рамках публикации материалов VIII Евроазиатского симпозиума

«Тенденции в магнетизме» (EASTMAG-2022), Казань, август 2022 г.

DOI: 10.31857/S0044451023010157
EDN: NOUCLP

1. ВВЕДЕНИЕ

В течении последнего десятилетия идет стреми-
тельное развитие магноники [1–3]. Спиновые вол-
новые кванты (магноны), распространяющиеся в
магнитных материалах, благодаря своим уникаль-
ным свойствам могут быть использованы в пер-
спективных системах обработки информационных
сигналов с малыми затратами энергии на различ-
ных пространственно-временных масштабах. Низ-
кое энергопотребление обеспечивается тем, что маг-
ноны являются без зарядных квазичастиц и в про-
цессе их распространения в слоях магнитного ди-
электрика почти не выделяется джоулево тепло[4,
5]. В связи с этим использование магнонных струк-
тур на основе магнитных диэлектрических мате-
риалов представляется весьма перспективным под-

* E-mail: yulya29022095@gmail.com

ходом к созданию компонентной базы электрони-
ки с использованием новых физических принци-
пов. Магнонные кристаллы, основанные на трех-
мерных наноструктурных материалах, могут рас-
ширить функциональные возможности магнонных
устройств по сравнению с планарными структура-
ми, благодаря обменному и дипольному взаимодей-
ствиям между слоями структуры [6–8]. В данной
работе рассмотрена магнонно-кристаллическая 3D-
cтруктура типа меандр в которой происходит рас-
пространение поверхностных спиновых волн (ПСВ).
Методом конечных элементов на основе решения
уравнения Максвелла построены дисперсионные ха-
рактеристики и показана возможность управления
запрещенными зонами спиновых волн в меандровой
структуре.

2. ОПИСАНИЕ СТРУКТУРЫ И ЧИСЛЕННОЕ
МОДЕЛИРОВАНИЕ

Сечение элементарной ячейки периодического
3D-магнонного волновода представлено на рис. 1.
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Рис. 1. Поперечное сечение элементарной ячейки меанд-

ровой структуры
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Рис. 2. Дисперсионная характеристика исследуемой

структуры

Геометрические размеры структуры, используемые
для моделирования, имели следующие значения: пе-
риод структуры постоянен и равен P = 740 нм,
толщина горизонтальных и вертикальных секций
n1, n2, n3 50 нм, соответственно, глубина структу-
ры d = 120 нм. Намагниченность насыщения ЖИГ
M0 = 1.39 · 10−5 A/м. Структура намагничена до
насыщения внешним статическим магнитным по-
лем B0 = 0.126 Тл направленным вдоль оси z. В
плоскости (xz) структура считается безграничной,
ПСВ распространяются вдоль оси x. При числен-
ном моделировании использовались периодические
граничные условия на краях элементарной ячейки,
как показанно на рис. 1.

Сегмент исследуемого периодического
3D-магнонного волновода из ЖИГ в попереч-
ном сечении представлен на рис. 1. Параметры
используемы для моделирования имели следующие
значения: период структуры P = 740 нм, высота
горизонтальных секций n1 и n2 = 50 нм, тол-
щина вертикальных секций n2 = 50 нм, глубина

структуры d = 120 нм.
В программном продукте COMSOL

Multiphysics было проведено численное моде-
лирование распространения ПСВ путем решения
системы уравнений Максвелла методом конечных
элементов. С учетом гармонической зависимости от
времени электромагнитных полей ejωt, вектор на-
пряженности электрического поля E удовлетворяет
следующему уравнению:

∆× (µ̂−1∇× E)− k2εE = 0,

где k = ω/c –– волновое число в вакууме, ω = 2π/f –
– круговая частота, f —- частота электромагнитной
волны, ε=14 — эффективное значение диэлектриче-
ской проницаемости для ЖИГ. Тензор магнитной
проницаемости имеет вид

µ̂ =

∣∣∣∣∣∣∣

µ(f) −ıµa(f) 0

ıµa(f) µ(f) 0

0 0 1

∣∣∣∣∣∣∣
,

µ(f) =
fB(fn + fM )− f2

f2
B − f2

,

µ(f) =
fMf

f2
B − f2

,

где fM = γµ0M0 = 4.9 ГГц, fB = γB0(x),
γ = 28 ГГц/Тл — гиромагнитное отношение в

ЖИГ пленке. На рис. 2 представлены резуль-
таты численного моделирования дисперсионных
характеристик ПСВ в структуре при одинаковой
толщине горизонтальных и вертикальных сегмен-
тов n1 = n2 = n3 = 50 нм. На дисперсионной
характеристике наблюдается только один частот-
ный диапазон ∆f4 Брегговских запрещенных зон
в которых спиновые волны не распространяются.
При данной геометрии структуры в спектре ПСВ
вблизи волнового числа k = kB = π/P не наблю-
дается открытия частотных диапазонов ∆f1 −∆f3,
потому что рассматриваемая структура обладает
симметрией типа «скользящая плоскость».

Для анализа изменения дисперсионной характе-
ристики при нарушении симметрии типа «скользя-
щая плоскость» были проведены расчеты при из-
менении высоты нижней горизонтальной секции n1

в диапазоне от 10 до 90 нм с шагом 10 нм. На
рис. 3 представлена дисперсионная характеристика
при n1 = 20 нм (панель a) и n1 = 80 нм (па-
нель b). На полученной дисперсионной характери-
стике наблюдается открытие частотных диапазонов
∆f1 −∆f3 брэгговских запрещенных зон.
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Рис. 3. Дисперсионная характеристика меандрового волновода при параметре n1 = 20 нм (панель a) и n1 = 80 нм

(панель b)
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Рис. 4. Зависимость ширины частотных диапазонов брэг-

говских запрещенных зон от изменения параметра n1

На рис. 4 приведена зависимость частотных диа-
пазонов брэгговских запрещенных зон от толщины
нижней горизонтальной секции n1.

При значении параметра n1 = 10 нм величи-
на частотного диапазона первой, второй и четвер-
той полос непропускания максимальна и составля-
ет 0.45 ГГц. При этом для n1 = 30 нм для частот-
ных диапазонов ∆f2 −∆f3 наблюдается минималь-
ное значение частотой полосы непропускания СВ, а
для ∆f1 закрытие запрещенной зоны.

3. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Таким образом, с помощью метода конечных
разностей исследованы режимы управления запре-
щенными зонами в спектрах спиновых волн, рас-
пространяющихся в периодической структуре из
ЖИГ с меандровым профилем. Продемонстриро-

вана возможность изменения ширины Брегговской
запрещенной зоны при изменении параметров про-
филя структуры. Полученные результаты могут
представлять интерес для разработки управляемых
метаповерхностей на основе магнитных метамате-
риалов. Меандровые магнонные структуры могут
найти применение при разработке и изготовлении
СВЧ-фильтров на основе наноразмерных магнонно-
кристаллических структур.

Финансирование. Работа выполнена при фи-
нансовой поддержке Российского научного фонда
(проект № 20-79-10191).
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