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Представлены результаты исследования структурных и магнитных свойств пленок Fe87Pt13, синтезиро-

ванных с использованием твердофазных реакций, и композитных пленок Fe87Pt13−Al2O3, полученных с

помощью метода алюмотермии. Показано, что в синтезированных образцах обоих типов присутствует

вращающаяся магнитная анизотропия, заключающаяся в том, что направление легкой оси намагничивания в

плоскости пленки может устанавливаться магнитным полем. Установлено, что в композитных Fe87Pt13−Al2O3

пленках величина вращающейся магнитной анизотропии на порядок выше, чем в образцах Fe87Pt13. Сделано

предположение, что природа вращающейся магнитной анизотропии связана с обменным взаимодействием

L10−FePt фазы с L12−Fe3Pt фазой в пленках Fe87Pt13 и с магнитными окислами железа в образцах

Fe87Pt13−Al2O3.

Исследование выполнено при финансовой поддержке РФФИ в рамках научных проектов № 16-03-00069

и 15-02-00948, и частично правительства Красноярского края, КФН, РФФИ (проект № 16-42-243006).

DOI: 10.21883/FTT.2017.02.44066.262

1. Введение

Тонкие пленки FePd, CoPt и FePt, упорядоченные

по типу L10, имеют тетрагональную структуру и ис-

следуются из-за высоких значений магнитной анизо-

тропии для практических приложений[1,2]. Следуя диа-

грамме фазового равновесия, упорядоченные L12−FePt3,

L12−Fe3Pt-фазы и химически неупорядоченные ГЦК

твердые растворы (ГЦК-А1), также существуют в Fe−Pt

системе. При изучении FexPt1−x образцов исследова-

тели прилагают наибольшие усилия для установления

корреляций между значениями магнитных свойств со

структурными параметрами синтезированных L10, L12
и А1 фаз, как в тонкопленочном состоянии [3–8], так и в

наноструктурах [9–10]. Однако в образцах со структур-

ными образованиями небольших размеров ∼ 3 nm мо-

дифицируется роль магнитных взаимодействий, которые

оказывают влияние на параметры данных материалов.

В связи с этим для практического использования воз-

никает необходимость заключения магнитных зерен в

изолирующие среды. Для создания таких композитных

сред в качестве изолирующих матриц используются

окислы или нитриды кремния [11], окислы алюминия,

либо, в зависимости от назначения, нормальные (Cu,
Cr), благородные (Au, Ag), тугоплавкие (W) металлы,

графит и т. д. [11–15]. Упорядоченные по типу L10 FePt

и CoPt образцы, изготовленные в виде гранул малых раз-

меров в диэлектрической матрице, химически стабильны

и показывают суперпарамагнитное поведение, обладают

слабыми магнитными взаимодействиями, высокими зна-

чениями магнитной анизотропии (Ku ∼ 7 · 107 erg/сm3),
намагниченности насыщения (Ms > 1150 emu/cm3) и ко-

эрцитивной силы (Hc > 3 kOe). Это позволяет реко-

мендовать их в качестве сред для высокоплотной за-

писи информации, либо в качестве материалов для

постоянных пленочных магнитов [16]. Некоторые ис-

следования показывают, что L12−Fe3Pt-пленки также

имеют большие значения перпендикулярной магнитной

анизотропии, природа которой изучается [17]. Необхо-
димо учитывать, что в силу кубической симметрии в

L12−пленках не предполагается существование больших

значений энергии анизотропии, включая перпендику-

лярную магнитную анизотропию. Однако композитные

тонкие пленки L12−Fe3Pt в диэлектрической матрице

в зависимости от условий изготовления и термической

обработки могут обладать большим значением констан-

ты магнитной анизотропии. Для исследований магнито-

сопротивления, изучения механизмов туннелирования и

создания устройств на их базе часто возникает необхо-

димость изготовления гранулированных систем, где в

качестве магнитных зерен выступают образования, об-

ладающие кубической L12−Fe3Pt-решеткой. Подавляю-

щее количество публикаций по технологии и свойствам

композитных магнитных пленок FexPt1−x составляют

исследования вблизи эквиатомного состава и очень мало

публикаций для пленок с большим содержанием железа.

Хорошо известно, что все классические виды магнит-

ных анизотропий описываются синусоидальными зако-
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нами. Однако в тонких пленках существует
”
нетради-

ционный“ вид анизотропии — магнитная вращающаяся

анизотропия (МВА), в которой легкая ось стремится вы-

страиваться по направлению магнитного поля. Недавно

мы показали, что эпитаксиальные L10−CoPt(111) тонкие
пленки, полученные твердофазной реакцией элементных

Co- и Pt-слоев, обладают большой МВА, превышающей

анизотропию пленки [18].
В данной работе изучение магнитных, структурных

свойств и МВА проводилось на пленках Fe87Pt13, изго-

товленных с использованием химических реакций между

эпитаксиальными слоями Pt(001) и Fe(001) под воздей-

ствием температурной обработки [19–22]. Композитные
пленки Fe87Pt13−Al2O3 изготавливались с использовани-

ем технологии алюмотермии. Показано, что в композит-

ных пленках Fe87Pt13−Al2O3 величина МВА более чем

на порядок выше МВА в образцах Fe87Pt13.

2. Приготовление образцов
и методики экспериментов

В данной работе для получения гранулированных

образцов использовался способ профессора Г. Гольд-

шмидта, предложенный в 1893 году, для восстановле-

ния металлических окислов с помощью алюминиевых

порошков при использовании высокоэкзотермических

реакций — метод алюмотермии[23]. Синтез композит-

ных пленок Fe87Pt13−Al2O3 был проведен с помощью

осуществления фазовых химических превращений в

несколько этапов.

Начальный этап заключался в получении последова-

тельным термическим осаждением двухслойных Pt/Fe

структур (за счет электронной бомбардировки тиг-

лей с Pt и Fe) на монокристаллические подложки

MgO(001) в рабочем вакууме выше 10−6 Torr. Исход-

ная двухслойная структура имела элементный состав

Fe/Pt = 87/13 at.% и общую толщину ∼ 200 nm. Осажде-

ние слоев Fe и Pt велось при температуре 220◦C и

280◦C соответственно, при которой происходил эпитак-

сиальный рост Fe(001) и Pt(001) слоев на поверхности

MgO(001) без протекания твердофазной реакции меж-

ду ними. Исходная Pt(001)/Fe(001)/MgO(001) структура

подвергалась последовательному температурному отжи-

гу в вакууме 10−6 Torr от 300◦C до 550◦C с шагом в

50◦C и выдержкой 90min. После каждой ступени отжига

проводились рентгеновские и магнитные измерения.

На втором этапе синтезированная Fe87Pt13-пленка под-

вергалась окислению на воздухе при 550◦C до полного

исчезновения намагниченности образца. Исходный обра-

зец получался нанесением слоя алюминия на окислен-

ную поверхность Fe87Pt13-образца в вакууме 10−6 Torr.

Полученная структура подвергалась последовательному

отжигу в вакууме 10−6 Torr от 450 до 850◦C с шагом в

50◦C и выдержкой 90min.

Идентификация образующихся фаз была проведе-

на с использованием рентгеновской дифракции на

дифрактометре ДРОН-4-07 (XRD, (CuKα-излучение в

θ−2θ-геометрии). Измерения намагниченности насыще-

ния MS , константы магнитокристаллической анизотро-

пии K1 пленок Fe(001), четырехосной анизотропии K4 и

константы однонаправленной анизотропии K0, а также

идентификация вращательной анизотропии при изме-

рении кривых крутящего момента были проведены на

крутильном магнитометре с максимальным магнитным

полем ∼ 18 kOe. Крутящие моменты в плоскости пленки

L‖(ϕ) приведены на единицу объема.

Образцы для просвечивающей электронной микроско-

пии готовили методом поперечного сечения с помощью

системы фокусируемого ионного пучка (FIB, Hitachi

FB2100). Электронно-микроскопические исследования

проводились на просвечивающем микроскопе (ПЭМ)
(Hitachi HT7700 при 100 kV, W -источник), снабженном
сканирующей ПЭМ-системой (диаметр электронного

зонда — 30 nm) и энергодисперсионным рентгенов-

ским (ЭДР) спектрометром (Bruker Nano Xflash GT/60).
Химический состав определен на приборе Quantax 70

фирмы Nano Bruker. Все измерения проводились при

комнатной температуре. Особенности протекания твер-

дофазных реакций в системе Al/(Pt + Fe2O3) были уста-

новлены путем измерения температурной зависимости

удельного сопротивления пленки с использованием че-

тырехзондового метода с прижимными контактами в

вакууме 10−6 Torr со скоростью нагрева ∼ 5◦C/min.

3. Экспериментальные результаты
и их обсуждение

3.1. Т в е р д оф а з н ы й с и н т е з п л е н к и Fe87Pt13
и е е м а г н и т н ы е с в о й с т в а. На рис. 1 при-

веден поперечный срез исходного Fe/Pt образца, ко-

торый показывает двухслойную структуру, содержа-

щую верхний однородный слой Pt и нижний слой Fe,

имеющий столбчатую структуру. Рентгеновские спек-

тры исходных двухслойных образцов Fe/Pt содержа-

ли сильный рефлекс Fe(200), что указывает на эпи-

таксиальный рост Fe(001) на поверхности MgO(001)
(рис. 2, а). Измерения кривых крутящего момента по-

казали, что исходные Pt(001)/Fe(001) образцы имели

четырехосную анизотропию K4, которая определена

первой константой кристаллографической анизотропии

Fe(001) слоя KFe
1 = (5.0−5.1) · 10−4 J/m3. Это значение

хорошо совпадает с KFe
1 массивного Fe и эпитакси-

альных Fe(001)/MgO(001)-пленок, полученных с раз-

личными технологиями [24]. Направления легких осей

для слоя Fe совпадают с [110] и [11̄0] направлени-

ем MgO(001). Этот факт указывает на существование

[110](001)Fe ‖ [100](001)MgO ориентационного отноше-

ния, что характерно для Fe(001)-пленок, осажденных

на MgO(001) с помощью других методов осаждения.

Перечисленные выше факты указывают на совершенство

монокристаллических Fe(001)-пленок.
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Для получения монокристаллических Pt(001)/Fe(001)-
бислоев слой платины наносился на Fe(001)-слой при

температуре подложки ∼ 280◦C, которая обеспечивала

эпитаксиальный рост Pt(001) на Fe(001) слое (рис. 2, а).
Температурные отжиги до 400◦C не изменили вид

PtMgO Fe

200 nm

Рис. 1. Поперечный разрез исходного двухслойного образца

Fe87/Pt13.
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Рис. 2. Рентгеновские спектры пленок: (a) — двухслой-

ного исходного образца Fe87Pt13; (b) — после отжига при

T = 500◦C.

–3

–2

–1

0

1

2

3

4

–3

–2

–1

0

1

2

3

4

–2

–1

0

1

2

H

EAj

c

d

b

a

550°C

500°C

400°C

0 90 180 270 360

j, deg

a

}

L
||

4
3

, 
1
0

er
g
/c

m

L
ro

t

–
L

ro
t

a EA0
j

Рис. 3. Схематическое изображение (a) и кривые крутяще-

го момента L‖(ϕ) пленочных образцов для разных условий

термообработки: b — 400◦C; c — 500◦C и d — 550◦C при

вращении магнитного поля H = 10 kOe на 360◦ (прямой и

обратный ход) в плоскости образца.

рентгенограмм и константы четырехосной анизотро-

пии, что указывает на отсутствия перемешивания и

формирования соединений в исходных Pt(001)/Fe(001)-
бислоях. Отжиги при 500◦C способствуют появлению на

Pt(001)/Fe(001)-интерфейсе промежуточного слоя сме-

си кубической упорядоченной L12−Fe3Pt- и нестехио-

метрической тетрагональной L10−FePt-фазы (рис. 2, b).
Поэтому после отжига при 500◦C образцы пред-

ставляли Pt(001)/(Fe3Pt + FePt)/Fe(001)-структуру. Kри-
вые крутящего момента в плоскости показывают, что

в Pt(001)/(Fe3Pt + FePt)/Fe(001)-пленках присутствует

специфический вид анизотропии — магнитной враща-

тельной анизотропии (МВА) (рис. 3). Суть магнит-

ной вращающейся анизотропии заключается в том,

что легкая ось (EA0), первоначально установленная в

произвольном направлении в плоскости пленки, при

повороте магнитного поля H на угол ϕ, поворачивается

за полем и устанавливается в новое положение (EAϕ),
отставая от направления магнитного поля на угол α

Физика твердого тела, 2017, том 59, вып. 2
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(рис. 3, а). Характеристикой МВА может служить ве-

личина сдвига ±Lrot крутящего момента при вращении

магнитного поля соответственно по часовой (+) и

против часовой (−) стрелки (рис. 3, b) [18]. Кроме МВА

кривые крутящего момента сохраняют четырехосную K4

анизотропию (рис. 3, b, c). Величина константы МВА

равна (4± 0.5) · 104 erg/сm3, и четырехосной кристалло-

графической анизотропии K4 = (2.5 ± 0.5) · 105 erg/сm3,

которая содержит вклады от Fe3Pt(001)-, FePt(001)- и

Fe(001)0-зерен.

Как следует из измерений кривых крутящего мо-

мента образцов, отожженных при 550◦C, наведе-

ние магнитным полем МВА исчезает, при этом

уменьшается четырехосная анизотропия (рис. 3, d).
Рентгеновские измерения показывают в исследуе-

мом Pt(001)/(Fe3Pt + FePt)/Fe(001)-образце выше 500◦C

дальнейшую твердофазную реакцию между Pt(001)-,
Fe3Pt(001) + FePt(001)- и Fe(001)-слоями и преимуще-

ственное формирование неупорядоченной кубической

Fe3Pt, которая уменьшает четырехосную константу маг-

нитной анизотропии K4 < (5± 0.5) · 103 erg/сm3 и при-

водит к исчезновению МВА. Можно предположить,

что причиной присутствия МВА в образцах, синтези-

рованных в диапазоне температур ∼ 400−500◦C, яв-

ляется формирование смеси L12 + L10 фаз, которая

при термообработке выше указанного температурного

диапазона преобразуется в двухслойную магнитомягкую

Fe3Pt/Fe(001)-структуру.
3.2. Т в е р д оф а з ны й с и н т е з п л е н к и

Fe87Pt13−Al2O3 и е е м а г н и т н ы е с в о й с т в а.

Композитные пленки системы Fe87Pt13−Al2O3 форми-

ровались следующим образом. Первоначальную

Fe3Pt/Fe(001)-структуру окисляли на воздухе до полного

исчезновения намагниченности, что указывает на форми-

рование немагнитных окислов железа. После окисления

продукты реакции имели единственное дифракционное

отражение (200)Pt и пики от поликристаллических

зерен α-Fe2O3 (рентгенограмма в данной работе не

приведена). Это означает, что окисленные образцы

представляли собой композицию двух фаз: окисла

железа α-Fe2O3 и монокристаллических зерен платины.

На полученную пленочную композицию Pt+ Fe2O3

наносился слой Al толщиной, соответствующей прибли-

зительно 1Al : 1Fe атомному составу. Для определения

характеристических температур реакции полученные

Al/(Pt+ Fe2O3)-пленочные системы нагревали в вакууме

10−6 Torr от 50 до 550◦C с последующим охлаждением

до комнатной температуры. На рис. 4 приведена темпе-

ратурная зависимость электросопротивления R(T ), из

которой можно определить температуры инициирования

химических реакций в данной системе. Видно, что до

∼ 430◦C сопротивление носит металлический характер

(рис. 4, вставка), который определяется верхним

слоем алюминия и свидетельствует об отсутствии

перемешивания слоев. При увеличении температуры в

зависимости R(T ) наблюдается особенность, заключа-

ющаяся в незначительном увеличении R при изменении
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Рис. 4. Температурная зависимость электросопротивле-

ния R(T) в Al/Pt+Fe2O3 пленки при нагреве до 500◦C и

последующем охлаждении до комнатной температуры.

температуры в диапазоне 430−525◦C, что указывает

на начало перемешивания слоев. При T ∼ 525−530◦C

электросопротивление пленки резко возрастает, что

свидетельствует о начале твердофазной термитной

реакции Гольдшмидта 2Al + Fe2O3 = 2Fe + Al2O3, про-

ходящей с восстановлением железа и образованием

диэлектрической матрицы Al2O3. При охлаждении

зависимость R(T ) имеет сложный характер, включа-

ющий как полупроводниковую, так и металлическую

часть хода. Общее увеличение электросопротивления

составило практически два порядка, что определяется

влиянием композитной структуры полученных пленок

и присутствием диэлектрической составляющей Al2O3.

Результаты измерения электрического сопротивления

от температуры нагрева согласуются с рентгеновскими

и магнитными структурными измерениями.

Так как реакция начинается выше 430◦C, то получен-

ную Al/(Pt+Fe2O3) пленочную систему также подвер-

гали последовательному отжигу в вакууме 10−6 Torr от

450 до 850◦C. Измерения кривых крутящего момента

показывают, что при отжигах в диапазоне температур

450−500◦C присутствует МВА, константа которой не

превышает значения Lrot = 3.5 · 104erg/сm3 (рис. 5, а).
Константа МВА увеличивается практически на порядок

(±Lrot = 3.8 · 105 erg/сm3) после отжигов выше 650◦C

и не исчезает вплоть до 850◦C (рис. 5, c, d). В этом

температурном интервале кривые крутящего момен-

та имеют большую однонаправленную компоненту с

K0 sinϕ (K0 = 3.4 · 105 erg/сm3), характерную для обмен-

носвязанных структур c однонаправленной анизотро-

пией (рис. 5, c, d).
Причина увеличения константы Lrot и появление од-

нонаправленной анизотропии, на наш взгляд, кроется в

структурных превращениях в Al/(Pt+Fe2O3)-образцах с

увеличением температуры отжига от 450 до 850◦C. Со-

гласно рентгеновским измерениям, представленным на

рис. 6, в образцах, синтезированных при температурах

отжига 550◦C, формируется L10−FePt-фаза. Это предпо-
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Рис. 5. Кривые крутящего момента L‖(ϕ) пленочных образцов

Fe87Pt13−Al2O3 для разных условий термообработки: a —

450◦C; b — 550◦C; c — 650◦C и d — 850◦C при вращении

магнитного поля H = 10 kOe на 360◦ (прямой и обратный ход)
в плоскости образца.

лагает следующий сценарий синтеза L10 фазы, который

начинается с восстановления железа в результате про-

текания классической термитной реакции Гольдшмидта.

Восстановленное железо вступает в реакцию с платиной

и образует зерна L10−FePt-фазы. По мере увеличения

температуры отжига растет намагниченность в резуль-

тате роста объема L10-фазы и частичного химического

превращения α-Fe2O3 → Fe3O4. Дальнейшее увеличение

температуры отжигов вплоть до 850◦C приводит также

к химической реакции Fe3O4 → γ-Fe2O3 . Кроме окислов

железа в синтезированном образце присутствуют окис-

лы алюминия и магния (рис. 6, b).

Фазобразование в пленке Fe87Pt13−Al2O3 после отжи-

га при 850◦C подтверждается электронно-микроскопи-

ческими исследованиями поперечного среза, пленки

Fe87Pt13−Al2O3 после отжига при 850◦C (рис. 7). Мик-

рофотография с распределением элементов по толщине

пленки, установленным с помощью энергодисперсион-

ного рентгеновского спектрометра, показывает весьма

сложный характер структурного распределения, состо-

ящего примерно из 3-х частей (рис. 7). Первая часть

состоит из высокоанизотропной пленки L10−FePt и

расположена вблизи от подложки, другая — магнитный

окисел железа (γ-Fe2O3) и на поверхности расположен
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Рис. 6. Рентгеновские спектры пленок Fe87Pt13−Al2O3 после

отжигов при (a) 550◦C, (b) 850◦C.
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Рис. 7. Поперечный разрез и элементный состав композитной

пленки Fe87Pt13−Al2O3 после отжига при 850◦C.
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основной слой из Al2O3, при этом окисел железа ча-

стично распределен в FePt-фазе, а окисел Al по всей

толщине пленки. Установленное распределение струк-

турных частей поперечного среза композитной пленки

Fe87Pt13−Al2O3 согласуется с рентгеновскими измерени-

ями (рис. 6).
Из анализа рентгеновских и магнитных исследова-

ний можно предположить, что природа МВА в син-

тезируемых композитных образцах Fe87Pt13−Al2O3 свя-

зана с обменным взаимодействием ферромагнитной

L10−FePt-фазы с ферримагнитными окислами желе-

за (Fe3O4 + γ-Fe2O3). Обменно-связанная модель часто

привлекается для объяснения природы МВА в плен-

ках [18].
В литературе отмечаются многочисленные случаи

присутствия МВА во многих пленочных системах и

обсуждаются механизмы, ответственные за ее появле-

ние [18,25–29]. Выдвигаются различные предположения

о источниках МВА: перестройка доменной структуры,

обменно-связанные структуры, мартенситные превраще-

ния, управляемая магнитострикция и т. д. Однако до

сих пор отсутствуют убедительные модели, поясняющие

этот эффект [18]. Не понята до конца природа МВА, воз-

никающая в синтезированных в данной работе Fe87Pt13
и Fe87Pt13−Al2O3 пленочных структурах. Однако МВА

возникает всегда, когда формируется L10−FePt-фаза,

и исчезает всегда, когда L10−FePt-фаза исчезает. Это

заставляет предположить, что природа МВА связа-

на с обменным взаимодействием L10−FePt-фазы с

L12−Fe3Pt-фазой в Fe87Pt13 и с окислами железа в

образцах Fe87Pt13−Al2O3.

4. Выводы

В работе показано, что в двухслойной пленке

Fe(001)/Pt(001), осажденной на монокристаллическую

подложку MgO с атомным соотношением элементов

83/17, при отжигах, начиная с 350◦C формируются

магнитные фазы, в которых присутствует магнитная

вращающаяся анизотропия (МВА) в плоскости пленки с

полным ее исчезновением при отжиге 500◦C. Исследова-

ние композитной структуры Fe87Pt13−Al2O3, созданной

на базе двухслойного образца Fe/Pt с тем же концен-

трационным соотношением и отожженного при 550◦C,

с применением метода алюмотермии, показало, что в

таких образцах также формируется МВА, при этом ее

величина вырастает более чем на порядок при отжигах

более 550◦C и сохраняется при термообработках вплоть

до 850◦C. В работе предполагается, что появление МВА

Fe87Pt13−Al2O3 связано с обменным взаимодействием

двух магнитных фаз: ферромагнитной L10−FePt-фазы с

ферримагнитными окислами железа.
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онные измерения в исследуемых пленочных образцах
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