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Комбинированным применением SQUID-магнитометрии (Superconducting Quantum Interference

Device, сверхпроводящее квантовое интерференционное устройство), кругового магнитного дихроизма

и рефлектометрии поляризованных нейтронов определена магнитная структура псевдомонокристалли-

ческих сверхрешеток (0001)Dy/Gd и ее модификация с изменением температуры. Установлено, что в

сравнительно малых магнитных полях при температурах ниже 170 К в слоях Dy формируется веер-

ное магнитное упорядочение, которое когерентно распространяется по всей сверхрешетке. Магнитные

моменты в слоях Dy при этом лежат в базовой плоскости, а в слоях Gd они ориентированы преимуще-

ственно вдоль гексагональной оси c.
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Тяжелые редкоземельные металлы (РЗМ), для

которых характерно наличие сложной магнитной

структуры и магнитных фазовых переходов в за-

висимости от температуры и магнитного поля [1],

активно изучаются многие годы. Многослойные на-

ноструктуры (сверхрешетки), содержащие редкозе-

мельные металлы, представляют собой особый класс

искусственных магнитных материалов, магнитные

свойства которых зачастую значительно отличают-

ся от свойств отдельных образующих их РЗМ сло-

ев [2–4]. На сегодняшний день сравнительно хорошо

изученными являются многослойные системы, обра-

зованные чередующимися слоями магнитного РЗМ и

немагнитного металла Y. В частности, можно отме-

тить такие эффекты, как осциллирующее межслой-

ное обменное взаимодействие в сверхрешетках Gd/Y

[5], несоизмеримое спиральное магнитное упорядо-

чение [6] и индуцированное магнитным полем хи-

ральное магнитное упорядочение [7] в сверхрешетках

Dy/Y.

В отличие от вышеупомянутых систем с про-

слойками Y, сверхрешетки, содержащие два маг-

нитных РЗМ, остаются малоизученными, несмотря
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на то, что для них характерно наличие уникаль-

ных магнитных свойств. Один из примеров такой

системы – сверхрешетки Dy/Gd, в которых 30 лет

назад было обнаружено геликоидальное магнитное

упорядочение с чередующейся хиральностью в сло-

ях Dy толщиной 10 монослоев [2, 8, 9]. Большой ин-

терес представляет изучение систем с более тол-

стыми слоями Dy, однако, таких исследований про-

ведено не было. На наш взгляд, трудности в экс-

периментальном исследовании геликоидальных си-

стем связаны с тем, что долгие годы использова-

лись нейтронная дифрактометрия высокого разре-

шения и резонансное рентгеновское магнитное рас-

сеяние, что требовало синтеза образцов с большим

количеством материала (сотни пар слоев). Сравни-

тельно недавно были предложены методы, позволя-

ющие исследовать магнитную структуру поверхност-

ных геликоидально-упорядоченных слоев: резонанс-

ная рентгеновская магнитная рефлектометрия [10]

и ядерно-резонансная рефлектометрия на изотопе
161Dy [11].

Объемные Dy и Gd кристаллизуются в гексого-

нальную плотноупакованную (ГПУ) фазу с близки-

ми параметрами решетки (a = 359.3 пм, c = 565.4 пм

для Dy и a = 363.4 пм, c = 578.1 пм для Gd),

что позволяет синтезировать эпитаксиальные сверх-
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решетки Dy/Gd методом молекулярно-лучевой эпи-

таксии при правильном подборе монокристалличе-

ских подложек, комбинации буферных слоев и пара-

метров роста (температуры подложки, скорости ро-

ста) [2, 12]. Объемный Gd ниже температуры Кюри

TC = 293К – ферромагнетик, магнитные моменты в

котором направлены вдоль оси c вблизи температу-

ры Кюри и отклоняются от нее на некоторый угол

до 40◦ по мере уменьшения температуры. Объемный

Dy имеет более сложную магнитную структуру: ни-

же температуры Кюри TC = 85К в нем формиру-

ется ферромагнитное упорядочение, причем магнит-

ные моменты лежат вдоль оси a в базовой плоско-

сти. Выше температуры Кюри, но ниже температу-

ры Нееля TN = 179К в Dy реализуется несоизмери-

мая геликоидальная магнитная структура, магнит-

ные моменты при этом лежат в базовой плоскости,

а период геликоиды не соизмерим с постоянной ре-

шетки.

Псевдомонокристаллическая сверхрешетка

[Dy(60Å)/Gd(60Å)]20 была синтезирована мето-

дом высоковакуумного магнетронного распыления

на монокристаллической подложке (112̄0)Al2O3

с буферными слоями (110)Nb (100 Å) и (0001)Y

(25 Å), используя отработанную нами методику

роста [13, 14]. Для защиты от окисления структура

была закрыта защитным слоем Al толщиной 100 Å.

Рентгеноструктурные исследования подтвердили

формирование в сверхрешетке хорошо определённой

слоистой структуры с резкими межслойными грани-

цами и согласование кристаллических решеток Dy

и Gd. На рисунке 1 представлена дифрактограмма

для данного образца, измеренная на излучении Со

Kα вдоль нормали к поверхности, которая подтвер-

ждает формирование ГПУ структуры (0001)Dy/Gd

вдоль направления роста. Наличие сверхрешеточных

рефлексов Dy/Gd свидетельствует о структурной

когерентности слоев сверхрешетки и формировании

кристаллической структуры ГПУ Dy/Gd.

Наблюдающаяся тонкая структура рефлексов

Dy/Gd обусловлена наличием сверхрешеточной пе-

риодичности, расстояние между сверхрешеточными

пиками в Q-пространстве определяется исклю-

чительно периодом сверхрешетки и в точности

соответствует значению, полученному нами их

рентгеновской рефлектометрии.

Высокое качество кристаллической структуры

полученных систем подтверждается измерениями

рентгеновской дифракции вблизи асимметричных

брегговских рефлексов. На рисунке 2 приведено зна-

чение интенсивности асимметричного брегговского

рефлекса Dy/Gd (1̄05) при вращении образца вокруг

Рис. 1. Дифрактограмма от образца

[Dy(60Å)/Gd(60Å)]20, измеренная вдоль направления

роста образца, задаваемого ориентацией подложки

Al2O3(112̄0)

Рис. 2. Диаграмма интенсивности асимметричного

брегговского рефлекса Dy/Gd (1̄05) при вращении об-

разца вокруг нормали к поверхности

нормали к поверхности. Наличие оси шестого поряд-

ка структуры ГПУ свидетельствует о высоком каче-

стве “псевдомонокристаллической сверхрешетки”.

Магнитные свойства сверхрешетки были

определены из данных низкотемпературной

SQUID-магнитометрии (Superconducting Quantum

Interference Device – сверхпроводящее квантовое

интерференционное устройство) и элементно-

чувствительной рентгеновской магнитометрии,

основанной на использовании кругового рентгенов-

ского дихроизма (XMCD – x-ray magnetic circular
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dichroism – рентгеновский магнитный циркулярный

дихроизм) на источнике синхротронного излучения.

На рисунке 3 приведена температурная зависимость

Рис. 3. Температурная зависимость намагниченности

для сверхрешетки [Dy(60 Å)/Gd(60 Å)]20, измеренная

при охлаждении в поле 40 кЭ (FC) и при нагревании

в поле 100 Э (FW), магнитное поле было приложено в

базовой плоскости образца

намагниченности сверхрешетки Dy/Gd, измеренная

при охлаждении образца (FC) в магнитном поле

H = 40 кЭ и при нагревании (FW) его в поле

H = 100Э. Наблюдаемая на графике особенность

вблизи T = 170К, скорее всего, связана с магнит-

ным фазовым переходом в Dy из парамагнитного

в антиферромагнитное состояние. Никаких осо-

бенностей, свидетельствующих о переходе Dy из

антиферромагнитного состояния в ферромагнитное

не наблюдается.

На рисунке 4 приведена петля гистерезиса для

данного образца, измеренная при T = 10К при при-

ложении магнитного поля в базовой плоскости (ле-

вая шкала), а также элементно-зависимые петли ги-

стерезиса для Dy и Gd (в относительных единицах).

Последние были измерены на станции UE46-PGM1

на источнике синхротронного излучения BESSY2

(Берлин) следующим образом: сначала была изме-

рена зависимость сигнала XMCD от энергии вбли-

зи М5 краев поглощения Dy и Gd в магнитном поле

H = 30 кЭ и определены значения энергии, при ко-

торых наблюдается максимальный сигнал (зависи-

мости и выбранные значения энергии фотонов при-

ведены на вставке к рис. 4). Далее были измере-

ны зависимости сигнала XMCD от магнитного по-

ля при фиксированных значениях энергии (в отно-

сительных единицах они приведены на правой шкале

рис. 4).

Как следует из приведенных данных, значение

намагниченности насыщения сверхрешетки Dy/Gd

близко к ожидаемому значению для смеси объемных

материалов Dy и Gd (2900 Гс для Dy и 2100 Гс для

Gd). В реманентном состоянии основной вклад в на-

магниченность дает Dy, а Gd, скорее всего, намагни-

чен вдоль оси c перпендикулярно поверхности образ-

ца. Большая коэрцитивность сверхрешетки обуслов-

лена, главным образом, также вкладом от Dy. Тол-

щинные зависимости магнитных моментов в сверх-

решетке были определены с помощью рефлектомет-

рии поляризованных нейтронов, измерения были вы-

полнены на рефлектометре NREX, установленном на

реакторе FRM2 (Гархинг). На рисунке 5 приведены

нейтронные рефлектограммы для исследуемого об-

разца, измеренные при различных температурах от

10 до 170 К в магнитном поле H = 100Э. Измерения

были выполнены с полным поляризационным ана-

лизом, но мы приводим данные для рассеяния ней-

тронов без переворота спина (R++ и R−−), так как

рассеяние с переворотом спина было незначительно

и нами не приводится. Полученные в результате об-

работки рефлектометрических кривых профили на-

магниченности схематически представлены на рис. 6.

Следует отметить, что для сверхрешеток, обра-

зованных чередующимися слоями равной толщины,

на рентгеновских рефлектограммах будут подавле-

ны сверхрешеточные пики четных порядков. Это на-

блюдается и в нашем случае, как видно из графика

на рис. 5, где присутствует только сверхрешеточный

брегговский пик первого порядка. На нейтронных ре-

флектограммах сверхрешеточные рефлекты четных

порядков будут отсутствовать в случае, если, поми-

мо отмеченного выше равенства толщин слоев, будут

совпадать периоды ядерной и магнитной структуры.

Это и наблюдается на нейтронной рефлектограмме,

измеренной при температуре T = 170К. Тот факт,

что кривые для R++ и R−− практически совпада-

ют, свидетельствует об отсутствии магнитного кон-

траста в плоскости образца (нейтроны не чувстви-

тельны к компоненте намагниченности, перпендику-

лярной к поверхности образца): Dy парамагнитен, а

магнитные моменты в слоях Gd ориентированы нор-

мально к поверхности образца. При понижении тем-

пературы до T = 100К магнитная структура карди-

нально меняется. Во-первых, появляется компонента

намагниченности в плоскости слоев, так как кривые

R++ и R−− отличаются, моделирование показыва-

ет, что моменты Dy в основном лежат в плоскости

слоев. Во-вторых, на нейтронных рефлектограммах
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Петля гистерезиса, измеренная при температуре T = 10К (левая шкала) и полевые зави-

симости сигнала XMCD Dy и Gd на соответствующих M5 краях поглощения данных элементов (правая шкала). На

вставке приведены спектры XMCD, измеренные в магнитном поле H = 30 кЭ и выбранные значения энергии фотонов

для измерения полевых зависимостей (1293.5 эВ для Dy и 1184.52 эВ для Gd)

появляются две характерные особенности, которые

невозможно объяснить в модели однородно намаг-

ниченных слоев: позиция сверхрешеточного бреггов-

ского пика первого порядка отличается для R++ и

R−−, и появляется пик второго порядка. Эти две

особенности можно объяснить только в модели неод-

нородного распределения намагниченности в сверх-

решетке, причем магнитный период отличается от

структурного, т.е., появлением геликоидального маг-

нитного упорядочения в слоях Dy. При дальнейшем

понижении температуры до T = 10К переход Dy к

ферромагнитному упорядочению не наблюдается и

геликоидальный магнитный порядок в сверхрешетке

сохраняется. Можно выделить следующие характер-

ные особенности данных, представленных на рис. 5

и 6.

1. Отсутствие спин-зависящего рассеяния гово-

рит о том, что магнитные моменты либо лежат в

плоскости рассеяния, либо образец разбит на доме-

ны, размеры которых существенно меньше корреля-

ционной длины нейтронного пучка и усреднение ко-

торых приводит к компенсации перпендикулярной

компоненты намагниченности.

2. Наблюдается неоднородное изменение магнит-

ных моментов внутри слоев Dy, а именно, увеличение

их величины вблизи межслойных границ и уменьше-

ние в центре слоя. Такая зависимость характерна для

так называемой “веерной” фазы, которая наблюда-

Рис. 5. (Цветной онлайн) Нейтронные рефлектометри-

ческие кривые, измеренные при температурах 10, 100,

170К в внешнем магнитном поле H = 100Э (симво-

лы) и результат их моделирования (сплошные линии).

Нижняя кривая – спектр рентгеновской рефлектормет-

рии. Кривые сдвинуты по оси ординат для удобства

представления

ется в объемном Dy вблизи температуры магнитно-

го фазового перехода при приложении больших маг-

нитных полей. В нашем случае эта фаза возникает в

сравнительно слабом поле H = 100Э и во всем тем-

пературном интервале вплоть до температуры Нейля

для Dy. Похожее неоднородное распределение маг-
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Рис. 6. Распределение проекций магнитных моментов в плоскости образца с глубиной в сверхрешетке Dy/Gd при

температуре 100 К и схематическое изображение магнитного домена с “веерной” фазой внутри слоев Dy

нитных моментов в ферромагнитных оксидах было

описано в работе [15].

3. Наблюдается полное подавление магнитного

фазового перехода в ферромагнитное состояние в Dy,

что, по аналогии с системами Dy/Y [2], можно объ-

яснить сжатием кристаллической решетки Dy в ба-

зовой плоскости.

4. При температурах ниже температуры Нейля

Dy на рефлектограммах наблюдается запрещенный

брегговский пик второго порядка, интенсивность ко-

торого зависит от температуры. Возникновение дан-

ного пика обусловлено исключительно неоднород-

ным распределением магнитных моментов внутри

слоев Dy, которое когерентно распространяется по

всей сверхрешетке.

5. Магнитные моменты в слоях Gd ориентирова-

ны преимущественно вдоль нормали к поверхности

образца, в частности, при температуре T = 10К их

отклонение от гексагональной оси c составляет при-

мерно 10◦.

В заключение, комбинированным применением

SQUID-магнитометрии, кругового магнитного ди-

хроизма и рефлектометрии поляризованных нейтро-

нов нами исследованы магнитные свойства сверхре-

шеток Dy/Gd. Впервые установлено, что в сравни-

тельно малых магнитных полях (H = 100Э) при

температурах ниже 170 К в слоях Dy формируется

веерное магнитное упорядочение, которое когерент-

но распространяется по всей сверхрешетке. Магнит-

ные моменты в слоях Dy при этом лежат в базовой

плоскости, а в слоях Gd они ориентированы преиму-

щественно вдоль гексагональной оси c.
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