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Пленки SrRuO3 толщиной 50 nm, выращенные методом лазерного испарения на подложках

(001)(LaAlO3)0.3 + (Sr2AlTaO6)0.7, находились под действием частично релаксированных сжимающих двухос-

ных механических напряжений. Пленки состояли из кристаллитов с латеральными размерами 40−100 nm, от-

носительная азимутальная разориентация которых составляла порядка 0.9◦. Ферромагнитное упорядочение

спинов в пленках SrRuO3 сопровождалось резким изменением наклона температурной зависимости их элек-

тросопротивления ρ при T ≈ 155K. При направлении магнитного поля H, параллельном измерительному то-

ку, максимальные значения (∼ 7.5%) магнетосопротивления MR = [ρ(µ0H = 5 T) − ρ(µ0H = 0)]/ρ(µ0H = 0)
пленок наблюдались при температурах порядка 100K. При T = 95K (µ0H = 5 T) анизотропное магнетосо-

противление пленок составляло 8% и увеличивалось примерно в 1.5 раза при понижении температуры

до 4.2K.

Финансовая поддержка данных исследований частично получена из проекта МНТЦ 3743, проекта РФФИ

№ 08-02-01352-а и госконтракта № 02.740.11.0544.

1. Введение

В обширной группе проводящих перовскитоподоб-

ных оксидов рутенат стронция выделяется аномально

высокой концентрацией n ≈ 2 · 1022 cm−3 [1] носителей

заряда (примерно один электрон на орторомбическую

элементарную ячейку). Именно подвижные электро-

ны способствуют ферромагнитному упорядочению элек-

тронных спинов в SrRuO3 (SRO) при температурах

ниже TCurie ≈ 160K [2]. Электро- и магнетотранспортные

свойства SRO определяются в значительной степени

параметрами узкой π∗-зоны, возникающей в результате

гибридизации Ru 4d- и O 2p-орбиталей [3]. Нарушения

стехиометрии, дефекты структуры и механические на-

пряжения оказывают существенное влияние на ширину

зоны и, как следствие, на интенсивность обмена элек-

тронами между ионами рутения в цепочках Ru−O−Ru.

Рутенат стронция обладает высокой химической ста-

бильностью [4] и хорошо сопрягается по параметрам

кристаллических решеток с изоморфными по струк-

туре сегнетоэлектриками, манганитами и купратны-

ми сверхпроводниками. Это позволяет успешно ис-

пользовать наноразмерные эпитаксиальные слои SRO

в качестве: a) проводящих электродов в пленочных

конденсаторных гетероструктурах с промежуточным

слоем (Ba,Sr)TiO3 [5]; b) ферромагнитной прослойки

в SFS контактах YBa2Cu3O7−δ /SRO/YBa2Cu3O7−δ [6];
c) ферромагнитного электрода в инверсных туннельных

магнитных контактах [7].

В настоящей работе исследованы структура, электро-

и магнетосопротивление пленок SRO, механические на-

пряжения в которых частично релаксированы. Напряже-

ния и дефекты структуры, формирующиеся в процессе

их релаксации, могут оказывать существенное влияние

на анизотропию магнетотранспортных параметров ок-

сидов с сильно коррелированной электронной систе-

мой [8].

2. Эксперимент

Метод лазерного испарения (KrF, λ = 248 nm,

τ = 30 nm) был использован для выращивания

пленок SRO толщиной d = 50 nm на подложках

(001)(LaAlO3)0.3+(Sr2AlTaO6)0.7 (LSATO) (здесь и да-

лее использованы индексы для псевдокубических

элементарных ячеек SRO и LSATO). Технологические
параметры роста пленок SRO приведены в [5].

Структура пленок исследовалась с использованием

рентгеновской дифракции (Philips X’pert MRD, CuKα1,

ω/2θ- и φ-сканы). Рентгеновские дифрактограммы из-

мерялись в симметричной брэгговской конфигурации,

когда падающий и отраженный рентгеновские пуч-

ки находились в плоскости, перпендикулярной (001)
или (101)LSATO. Параметры элементарной ячейки в

пленке рутената стронция рассчитывались с использо-

ванием значений 2θ для пиков (004) и (202)SRO на

визуализированных рентгеновских сканах. Морфология

свободной поверхности выращенных пленок исследова-

лась с использованием микроскопии атомных сил (AFM,

Nanoscope-IIIa, режим высоты).

Сопротивление R пленок SRO измерялось на посто-

янном токе (Ib = 100µA) в конфигурации van der Pauw

в магнитном поле H (µ0H до 5 T) и без него. Магнитное

поле было направлено параллельно плоскости подложки

(параллельно или перпендикулярно направлению изме-
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рительного тока). Четыре серебряных контакта, распо-

ложенные на углах квадрата, напылялись термически

на свободную поверхность пленок. Электросопротивле-

ние ρ пленок рассчитывалось с использованием соотно-

шения ρ = Rπd/ ln 2 [9].

3. Экспериментальные результаты
и их обсуждение

Положительное рассогласование m ≈ 1.5% в парамет-

рах кристаллических решеток SRO (псевдокубическая
элементарная ячейка, a1 = 3.928 Å [10]) и LSATO (псев-
докубическая ячейка, a2 = 3.868 Å [11]) обусловило

двухосное латеральное сжатие сформированных слоев

рутената стронция [m = (a1 − a2)/a2]. Температурные

коэффициенты линейного расширения SRO и LSATO

имеют близкие значения [12,13].

3.1. С т р у к т у р а и м о рф о л о г и я с в о б о д н о й п о-

в е р х н о с т и в ы р ащ е н ны х п л е н о к. На рентгенов-

ских сканах, визуализированных для гетероструктур

SRO/LSATO (рис. 1 и вставка на нем), присутствуют

пики только от подложки и сформированной на ее по-

верхности пленки, что указывает на отсутствие в объеме

последней макровключений вторичных кристаллических

фаз. Полученные рентгеновские данные свидетельству-

ют о том, что выращенные пленки четко преимуще-

ственно ориентированы как азимутально, так и относи-

тельно нормали к плоскости подложки. Параметр эле-

ментарной ячейки в слое SRO, измеренный вдоль норма-

Рис. 1. Рентгеновская дифрактограмма (CuKα1 , ω/2θ) для

пленки (50 nm)SRO/LSATO, визуализированная в условиях, ко-

гда плоскость, в которой находились падающий и отраженный

рентгеновские пучки, ортогональна (001)LSATO. На вставке

показан фрагмент дифрактограммы, полученный в условиях,

когда плоскость, в которой находились падающий и отражен-

ный рентгеновские пучки, ортогональна (101)LSATO.

Рис. 2. Изображение свободной поверхности пленки

(50 nm)SRO/LSATO, полученное с использованием AFM (ре-
жим высоты, угол обзора 45◦). Наличие характерного рельефа

на поверхности крупных зерен, вероятно, обусловлено тем

обстоятельством, что они состоят из нескольких мелких,

разделенных малоугловыми границами.

ли к плоскости подложки a⊥ = 3.938 ± 0.005 Å, больше

параметра ячейки той же пленки, измеренного в плоско-

сти подложки a‖ = 3.919± 0.005 Å. Эффективный объ-

ем элементарной ячейки Veff = a⊥ × a2
‖ ≈ 60.48 Å

3
пле-

нок SRO незначительно отличается от соответству-

ющего значения для массивных кристаллов рутена-

та стронция (≈ 60.61 Å
3

[10]). Таким образом, плен-

ки (50 nm)SRO, выращенные на LSATO, имеют со-

став, близкий к стехиометрическому, и находятся под

действием слабых сжимающих в плоскости подложки

напряжений. Полученные значения параметров a⊥ и a‖

для пленок SRO свидетельствуют о том, что механиче-

ские напряжения в их объеме частично релаксировали в

процессе формирования и последующего охлаждения в

атмосфере кислорода.

Изображение свободной поверхности выращенного

слоя рутената стронция показано на рис. 2. Пленка

SRO/LSATO состоит из кристаллитов, латеральный раз-

мер которых находится в пределах 40−100 nm. Меж-

кристальные границы в выращенном слое декориро-

ваны характерными углублениями на его свободной

поверхности. Эффективная разориентация кристаллитов

в плоскости подложки составляет порядка 0.9◦ (оценка
получена с использованием данных по полуширине пика

на φ-скане, визуализированном для рефлекса (111)SRO,
полуширина пика на φ-скане для соответствующего

рефлекса от подложки LSATO равнялась 0.02◦).
3.2. Т е м п е р а т у р ны е и п о л е вы е з а в и с им о с т и

э л е к т р о- и м а г н е т о с о п р о т и в л е н и я п л е н о к.

При комнатной температуре электросопротивление вы-

ращенных пленок SRO/LSATO находится в преде-

лах 260−300µ� · cm, что согласуется с соответству-

ющими данными для гетероэпитаксиальных пленок и

объемных кристаллов рутената стронция [14]. Зависи-
мость ρ(T, µ0H = 0) пленки (50 nm)SRO/LSATO при-

ведена на рис. 3. С уменьшением температуры в
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Рис. 3. Температурные зависимости электропроводно-

сти ρ (1, 2) и магнетосопротивления MR (3) для пленки

SRO/LSATO. µ0H = 0 (1) и 5 T (2, 3) H ‖ Ib . На вставке a

показано изменение ρ той же пленки при сканировании µ0H
в последовательности −2 → 0 → 5T при T = 95K и H ‖ Ib ,

на вставке b приведена аналогичная зависимость, полученная

при H ⊥ Ib .

интервале 300−160K ρ пленок убывает практиче-

ски линейно. При температуре TC ≈ 155K, близкой

к TCurie для монокристаллов SRO, наблюдается суще-

ственное изменение наклона кривой ρ(T, µ0H = 0), обу-
словленное ферромагнитным упорядочением спинов в

4d-электронных оболочках ионов Ru4+ [15]. Отношение

ρ(300K)/ρ(4.2K) для выращенных пленок рутената

стронция равно 3.2, что примерно соответствует дан-

ным, полученным для гетероэпитаксиальных слоев SRO,

сформированных на подложках с малым m [14]. Вели-
чина указанного отношения для монокристаллических

слоев SRO, выращенных на вицинально полированных

подложках SrTiO3, может достигать нескольких десят-

ков [16].

При T < TC электросопротивление пленок SRO

существенно понижалось в магнитном поле

(H ‖ Ib, µ0H = 5T) (рис. 3). При температурах

ниже TCurie магнитное поле демпфирует возмущения в

спиновой системе ферромагнитной пленки, индуциро-

ванные наличием в ее объеме структурных дефектов,

доменных стенок и т. д., что приводит к увеличению

эффективной подвижности электронов. Магнитное

поле способствует ферромагнитному упорядочению

спинов в пленке рутената стронция и при температурах

заметно выше TC , что проявляется в уменьшении ее

электросопротивления (см. тот же рисунок). Отрица-

тельное магнетосопротивление MR = [ρ(µ0H = 5T)
− ρ(µ0H =0)]/ρ(µ0H =0) выращенных пленок возраста-

ет с понижением температуры в интервале от TC + 30K

до 100K. MR достигает максимума (∼ 7.5%) при

T = 95−100K (рис. 3) и незначительно уменьшается

при дальнейшем понижении T . Близкие значения

магнетосопротивления были получены [15,16] для

пленок SRO, выращенных на подложках SrTiO3 методом

магнетронного распыления и молекулярно-лучевой эпи-

таксии.

Изменение электросопротивления пленки SRO в

процессе сканирования µ0H в последовательности

−2 → 0 → +5T при T = 95K и H ‖ Ib показано на

вставке a к рис. 3. Увеличение ρ при изменении µ0H
от −2 до 0 T обусловлено усилением рассеяния элек-

тронов на магнонах и доменных стенках вследствие пе-

реориентации вектора намагниченности M в ферромаг-

нитных доменах вдоль оси легкого намагничивания. Со-

гласно [17], ось легкого намагничивания в пленках SRO,

выращенных на подложках с положительным m, откло-

нена от нормали к плоскости подложки на угол γ ≈ 30◦

при низких температурах, а при T , близких к TCurie,

γ достигает 45◦ . Экстремум на кривой ρ(µ0H, T = 95K)
наблюдается при µ0H ≈ 0.35T, когда пространственная

разориентация намагниченности в ферромагнитных до-

менах была максимальна. При увеличении µ0H от 0.35

до 5 T в пленке увеличивается объемная доля доменов,

в которых вектор намагниченности параллелен магнит-

ному полю. При этом электросопротивление пленок

уменьшается вследствие ослабления рассеяния электро-

нов на доменных границах и спиновых волнах.

При T < TC и µ0H = 5T электросопротивление пле-

нок SRO, измеренное при направлении магнитного поля,

перпендикулярном Ib, превышает величину ρ той же

пленки при H , параллельном Ib (вставки a и b на

рис. 3). Причиной наблюдавшейся зависимости ρ пленок

от угла между направлением измерительного тока и

направлением магнитного поля является значительное

магнетосопротивление (AMR). Зависимость электросо-

противления ферромагнетика от угла ϑ между вектором

намагниченности M и направлением Ib следует соотно-

шению ρ ∼ 1ρ sin2 ϑ [18], где 1ρ — разность значений

электросопротивления, измеренных при направлении M,

параллельном и перпендикулярном току. Учитывая, что

поле анизотропии в эпитаксиальных пленках SRO, выра-

щенных на подложках с положительным m, имеет вели-

чину порядка 2 T [17] (при T > 10K), можно полагать,

что вектор намагниченности в исследованных пленках

при µ0H = 5T был направлен параллельно направлению

поля во всем исследованном интервале температур.

В [3,16] для оценки анизотропного магнетосопротивле-

ния было использовано соотношение

AMR = 31ρ/(ρ‖ + 2ρ⊥), (1)

где ρ‖ и ρ⊥ — значения электросопротивления ферро-

магнетика при M, параллельном и перпендикулярном

направлению измерительного тока соответственно.

Используя соотношение (1) для AMR пленок SRO

при 95K и µ0H = 5T, мы получили значение ∼ 8%, а

Физика твердого тела, 2011, том 53, вып. 6
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Рис. 4. Зависимости отношения ρ/ρ0 для пленки SRO/LSATO

от µ0H при T = 4.2K. 1 — H ⊥ Ib , 2 — H ‖ Ib .

ρ0 ≡ ρ(µ0H = 0).

максимальные значения (до 12%) анизотропного маг-

нетосопротивления имели место при температурах ни-

же 30K. Четко выраженный гистерезис наблюдается

на кривых ρ(H, T = 4.2K), полученных при сканирова-

нии µ0H в последовательности 5 → 0 → −5 → 0 → 5T

(рис. 4). Гистерезис прослеживался вплоть до значений

µ0H = ±2T, что хорошо согласуется с величиной поля

анизотропии. При T = 4.2K максимум на зависимо-

сти магнетосопротивления от µ0H сдвинут примерно

на 0.5 T относительно точки µ0H = 0, что примерно

соответствует оценке эффективной величины коэрцитив-

ного поля в эпитаксиальных пленках SRO, выращенных

на подложках SrTiO3, методом магнетронного распы-

ления [15]. Неоднородность релаксации напряжений в

выращенных пленках рутената стронция обусловливает

появление различий в величине коэрцитивного поля для

доменов, сформировавшихся в различных кристалличе-

ских зернах. Это является одной из причин того, что

гистерезис на кривых ρ(µ0H, T = 4.2K)/ρ0 четко про-

является в широком интервале изменения µ0H (рис. 4).

4. Заключение

Сжимающие в плоскости подложки двухосные напря-

жения в пленках SRO, выращенных на подложках со

значительным рассогласованием в параметрах кристал-

лических решеток, частично релаксировали. При темпе-

ратурах ниже температуры ферромагнитного упорядо-

чения спинов электросопротивление рутената стронция

существенно зависело от угла между направлением

магнитного поля и направлением измерительного тока

в пленочном образце.
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