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Проведено комплексное исследование электрофизических и магнитных характеристик эпитаксиальных

манганитных пленок La0.7Ba0.3MnO3 (LBMO) в условиях напряженности кристаллической структуры, вы-

званной рассогласованием параметров кристалла LBMO и подложки. Использовались подложки, у которых

параметр решетки был меньше, чем в кристалле LBMO. Показано, что ход температурной зависимости

сопротивления пленок в области низких температур не зависит от напряженности пленки и хорошо

соответствует расчету, учитывающему взаимодействие носителей с магнитными возбуждениями при наличии

сильно коррелированных электронных состояний. Изучение линий ферромагнитного резонанса указало на

неоднородность ферромагнитной фазы в LBMO-пленках и увеличение ширины линии ферромагнитного

резонанса с понижением температуры.
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1. Введение

Редкоземельные манганитные перовскиты со структу-

рой Re1−xAxMnO3 (Re — редкоземельные материалы

типа La или Nd), а A — щелочноземельные металлы ти-

па Sr, Ca, Ba) демонстрируют широкий набор необычных

электрических и магнитных свойств, включая эффект

колоссального магнитосопротивления (см., обзор [1]).
Параметры эпитаксиальных пленок этих материалов

очень часто существенно отличаются от свойств мо-

нокристаллов. Как было показано в ряде работ [1–6],
причиной изменения электрических и магнитных па-

раметров является напряжение в пленках, вызванное

рассогласованием с подложкой, на которую нанесена

пленка. Наблюдалась корреляция между уровнем ме-

ханических напряжений в манганитных пленках, поло-

жением максимума на температурной зависимости их

сопротивления TM и величиной магнитосопротивления.

Было показано, что трехмерное сжатие кристаллической

решетки увеличивает амплитуду вероятности перескока

в модели двойного обмена, что ведет к увеличению тем-

пературы Кюри (Tc), в то же время двухосные искажения
ян-телеровского типа вызывают усиление локализации

электронов и уменьшают Tc [7–10]. Существенное влия-

ние на магнитные свойства пленок оказывают эффекты

фазового расслоения и наличия немагнитного слоя на

границе подложка–пленка [11], которые наиболее сильно
проявляются в очень тонких пленках (менее 10 nm).
Нестехиометрия по кислороду может оказать сильное

воздействие на магнитные и транспортные параметры

манганитных пленок [5].

Манганитные пленки, для которых температура Кю-

ри Tc близка к комнатной, особенно привлекательны

для практических применений. Ферромагнитный фазо-

вый переход для однофазного кристалла La0.7Ba0.3MnO3

(LBMO) происходит при Tc = 345K [12]. В монокри-

сталле LBMO наблюдалась гиганская магнитострикция

(до 4 · 10−4) при температуре, равной температуре Кю-

ри [13]. В пленках LBMO при изменении напряженности

пленки возникают множественные резистивные состоя-

ния, которые модулируются магнитным полем в широ-

ком температурном диапазоне [14]. Это вызвано сильной

связью спиновых и зарядовых степеней свободы [13–16].

В данной работе представлены результаты экспери-

ментального исследования электронных транспортных и

СВЧ — магнитных параметров эпитаксиальных пленок

La0.7Ba0.3MnO3 (LBMO), на подложки с разными па-

раметрами кристаллической структуры. Были выбраны

подложки с рассогласованием кристаллографических па-

раметров решеток материала подложки и LBMO-пленки

от 0.13 до 3.2%. За счет использования одинакового

режима напыления удается избежать влияния прочих

факторов (исключая напряженности пленок) на магнит-

ные и транспортные характеристики пленок. Изучены

зависимости электрической проводимости, температуры

ферромагнитного перехода и намагниченности пленок

от напряженности, вызванной взаимодействием с под-

ложкой.
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Рис. 1. 22/ω дифрактограмма мишени LBMO, используемой

для лазерной абляции.

2. Методика эксперимента
и экспериментальные образцы

Эпитаксиальные LBMO-пленки толщиной

40−150 nm напылялись на подложки (001)LaAlO3

(LAO), (001) SrTiO3 (STO), (110)NdGaO3 (NGO),
(001) ((LaAlO3)0.3 +(Sr2AlTaO6)0.7) (LSAT) размером

5× 5× 5mm3 с помощью лазерной абляции во

внеосевой (off axis) геометрии при температуре

600−800◦C и давлении кислорода 0.2−0.5mBar. Мишени

изготавливались из смеси порошков La2O3, BaCO3 и

MnCO3 по керамической технологии. Использовался

стехиометрический состав смеси для проведения синте-

за. После перемешивания полученный порошок прессо-

вался в таблетки (Ppres. = 1T/cm2), затем проводилась

термообработка при 900◦C (22 h) и при 1000◦C (22 h)
с промежуточным измельчением и повторным прессо-

ванием. После завершения синтеза для приготовления

мишеней полученный порошок смешивался со связкой

(парафин, растворенный в гексане, массовая доля

гексана — 5%) и высушивался при температуре 120◦C

в течение 2 h. После сушки смесь повторно измельчали

и прессовали в таблетки диаметром 12mm и толщи-

ной 4mm (удельное сопротивление пресса 2 t/cm2).
Далее таблетки спекались при 1050◦C в течение 24 h.

На рис. 1 показана 22/ω дифрактограмма для мише-

ни. В псевдокубическом представлении параметр решет-

ки при стехиометрическом составе по кислороду можно

считать равным a f = 0.390 nm [12]. Примесь в мишени

в виде окисла BaMnO3 составляла 2.5%.

Сопротивление пленок изучалось четырехзондовым

методом, исключающим влияние контактного сопротив-

ления. Контактные площадки изготавливались катодным

напылением Pt через металлическую маску.

Кристаллографические параметры пленок и подложек

определялись с помощью 4-х кружного рентгеновско-

го дифрактометра измерением рентгеновских дифрак-

тограмм в режиме 22/ω и ϕ-сканирования, а также

измерением кривых качания.

Магнитные характеристики измерялись посредством

магнитного резонанса. Спектры магнитного резонанса

снимались на ЭПР-спектрометре ER-200 фирмы Bruker,

работающем в трехсантиметровом диапазоне электро-

магнитных волн (частота 9.76GHz). При записи сиг-

налов использовалось синхронное детектирование на

частоте модуляции внешнего магнитного поля, вели-

чина которой составляла 100 kHz. Исследуемые об-

разцы располагались в СВЧ-резонаторе спектрометра

таким образом, что плоскость образца всегда была

параллельна направлению постоянного внешнего маг-

нитного поля и магнитной составляющей поля СВЧ

(параллельная ориентация). Параллельность плоскости

образцов постоянному магнитному полю контролиро-

валась по минимуму резонансного значения поля фер-

ромагнитного резонанса (ФМР). Такое расположение

образцов исключало изменение спектров магнитно-

го резонанса из-за анизотропии формы при враще-

ние образцов вокруг оси, перпендикулярной плоскости

образцов.

3. Электрофизические параметры

Выращенные LBMO-пленки были ориентированы как

относительно нормали к плоскости подложки, так и

относительно выделенного направления в плоскости

подложки. Параметр межплоскостного расстояния в

пленках LBMO вдоль нормали к плоскости подлож-

ки a⊥ и постоянная решетки подложки a s определялись

по 22/ω дифрактограммам рентгеновского сканирова-

ния. Параметры a⊥ пленок LBMO сильно зависят от a s

подложки. Двуосные напряжения в плоскости подложки

приводят к искажению кристаллической решетки пленок

в перпендикулярном направлении [17]. Следовательно,
выращенные манганитные пленки находятся под дей-

ствием механических напряжений, вызванных взаимо-

действием с подложкой.

Значения возникающих в пленке напряжений в плос-

кости подложки ε‖ = (a‖ − aLBMO)/aLBMO и в перпен-

дикулярном направлении ε⊥ = (a⊥ − aLBMO)/aLBMO со-

ставляли значение −3.7% и 0.41% соответственно для

пленок LBMO/LAO. Сжимающие искажения в плоско-

сти подложки для LBMO-пленок, напыленных на LAO

подложки, увеличивают межплоскостное расстояние a⊥.

При малых искажениях решетки температура Кю-

ри (Tc) и другие магнитнотранспортные параметры ман-

ганитов зависят от двух параметров: εb = 2ε‖ + ε⊥, от-

носительного изменения объема элементарной ячейки,

для LBMO/LAO равного 0.0699 и двуосного искажения

ε∗ = (ε⊥ − ε‖)
√
2/3 равного 0.142. Объемные искажения

решетки приводят к увеличению или уменьшению Tc в

зависимости от знака искажений, а двуосные — всегда

вызывают уменьшение Tc [10,16].
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Рис. 2. Температурные зависимости сопротивлений пле-

нок LBMO толщиной 150 nm, напыленных на подложки

из (001) STO, (110)NGO, (001)LSAT, (001)LAO.

На температурных зависимостях сопротивления всех

исследованных пленок с уменьшением температуры

ниже комнатной наблюдался пик сопротивления при

T = TM , типичное для манганитов (см. рис. 2). Умень-
шение сопротивления при T ≤ TM скорее всего вызвано

увеличением площади проводящих ферромагнитных об-

ластей. При низких температурах (T < 100K) удельное

сопротивление всех образцов выходило на асимптоти-

ческое значение ρ = ρ0. Независящее от температуры

значение ρ0 определяется процессами рассеяния на

примесях, дефектах, границах зерен, спиновых волнах

и доменных стенках [15,17,18].

Наибольшее значение TM = 283K наблюдалось для

LBMO, выращенных на подложках STO. Однако даже

в случае малого рассогласования подложки и пленки

равного −0.13%, TM пленки на несколько градусов

ниже значений для стехиометрических монокристаллов

LBMO. Возможно, понижение TM обусловлено отно-

сительно низкой концентрацией носителей в пленках

LBMO из-за уменьшения содержания Ba [16]. Действи-
тельно, как было показано в работе [19], в кристаллах

La1−xBaxMnO3 с меньшим содержанием Ba (x ≤ 0.2)
TM на несколько десятков градусов меньше, чем при

оптимальном составе (x = 0.3).

При T < TM сопротивление манганитных пленок за-

висит как от рассеяния носителей на примесях и дефек-

тах, так и от интенсивности электрон-электронного и

электрон-магнонного взаимодействий. Согласно [20–22],
температурная зависимость сопротивления манганитной

пленки может быть представлена в виде

ρ = ρ0 + ρ1T
2 + ρ2T 4.5, (1)

где ρ0 — вклад в сопротивление структурных дефектов,

ρ1 — определяется электрон-электронным рассеянием,

ρ2 — рассеянием электронов на магнонах.

Наименьшее значение ρ0 = 2.3 · 10−3 cm наблюдается

для пленок LBMO/STO, которые выращены на под-

ложках STO, имеющих наименьшее рассогласование

кристаллической решетки подложки и пленки. Полу-

ченные значения ρ0 в несколько раз больше, чем

для монокристаллов [23]. В пленках LBMO/LAO уве-

личение ρ0 может быть обусловлено двойникованием

подложки, приводящее к уширению кривой качания.

Зависимость ρ ∝ T 4.5 действительно наблюдалась для

манганитных пленок La0.67Ba0.33MnO3, напыленных на

(001)LSAT подложки [24]. В то же время доминирование

члена T 2 наблюдалось в пленках LSMO [3]. Неболь-

шое увеличение значения R(T ) при T < 50K может

быть вызвано вкладом в сопротивление, пропорциональ-

ным T 1/2 вызваным кулоновским взаимодействием носи-

телей [15]. Анализ температурных зависимостей сопро-

тивления наших пленок показал, что в области темпе-

ратур (100−250K) ρ(T ) пленок LBMO/STO c хорошей

точностью описывается выражением (1) при значениях

ρ1 = 9 · 10−9 � · cm · K−2 и ρ2 = 4 · 10−13 � · cm ·K−4.5

при ρ0 = 2.3 · 10−3 � · cm.

В области высоких температур T > TM температурная

зависимость сопротивления манганитных пленок опре-

деляется процессами активации [25].

4. Ферромагнитный резонанс
в LBMO-пленках

Спектры магнитного резонанса снимались как с це-

лью определения температуры перехода парамагнетик-

ферромагнетик, так и для исследования анизотропии на-

магниченности в плоскости пленок. На рис. 3 приведены

спектры ФМР при комнатной температуре для пленок

LBMO, выращенных на двух типах подложек.

Формы всех кривых ФМР при комнатной температуре

не удается описать одной линией Лоренца. Этот факт

Рис. 3. Спектры ферромагнитного резонанса для двух иссле-

дованных структур, измеренные при комнатной температуре в

параллельной ориентации.
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однозначно указывает на неоднородность ферромагнит-

ных фаз в пленках. Поскольку напряжение пленок может

постепенно спадать с увеличением толщины, а Tc , а

значит и намагниченность зависят от напряженности, то

разные ферромагнитные фазы, скорее всего относятся

к слоям пленки с разной напряженностью. Различие

значений резонансных полей для различных частей

неоднородной пленки не превышало ширины линии

ФМР 11/2. Немагнитный слой, который согласно [26]
находится на границе пленка-подложка, не оказывает

заметного влияния на ФМР.

На рис. 4 приведена угловая зависимость значения

внешнего магнитного поля, в котором наблюдается

резонансный сигнал, H0 для пленки LSMO/NGO, снятая

при комнатной температуре и при вращении образца

на угол ϕ вокруг нормали к плоскости пленки. Угол ϕ

отсчитывался от одной из граней подложки. Постоянное

магнитное поле и магнитная составляющая поля СВЧ

все время находились в плоскости пленки. Посколь-

ку подложка с пленкой представляли собой квадрат-

ные пластины 5× 5mm при толщине пленки 150 nm,

влияние анизотропии формы образца минимально, и

весь сдвиг резонансного поля обусловлен плоскостной

магнитной анизотропией пленки LBMO. Угловая за-

висимость описывалась соотношением, учитывающим

магнитные одноосную и кубическую плоскостные ани-

зотропии [27]. Видно, что используемое соотношение

достаточно хорошо согласуется с экспериментальными

данными. В результате были определены величина на-

магниченности M0, направления осей легкого намаг-

ничивания ϕu и ϕc , а также значения полей одноос-

ной Hu и кубической Hc анизотропии, которые связаны

с константами анизотропии Ku и Kc соотношением

HA = 2KA/M0.

Рис. 4. Угловая зависимость резонансного значения магнит-

ного поля H0 для пленок: LSMO/NGO, снятая при комнатной

температуре и при вращении образца вокруг нормали к

плоскости пленки. Сплошная линия описывает плоскостную

магнитную анизотропию с подгоночными параметрами, пока-

занными на вставке.

Рис. 5. Температурные зависимости сопротивления (R) ре-

зонансного значения магнитного поля (H0) и ширины линии

ФМР (δpp) для пленки LBMO/NGO.

На рис. 5 представлены температурные зависимости

сопротивления, значения H0 для пленки LBMO/NGO

и ширины линии ФМР. Величина H0 уменьшается из-

за роста намагниченности LBMO-пленки. Температура

Кюри определялась по точке перегиба зависимости

H0(T ). В то же время с уменьшением температуры уве-

личивается ширина линии ФМР. Обычно в манганитах

ширина линии ФМР уменьшается с температурой [28].
Возможно увеличение ширины линии вызвано сильным

взаимодействием носителей с магнонами, которое отсут-

ствует в пленках LSMO/NGO [27–29].

5. Заключение

Исследованы эпитаксиальные манганитные лантан-

бариевые пленки, напыленные на подложки четырех

типов, которые обеспечивают сжатие кристаллической

решетки пленок. Температурная зависимость сопротив-

ления всех пленок при низкой температуре хорошо

описывается степенным многочленом, учитывающим

влияние рассеяния на дефектах и примесях, а также

электрон-электронное и электрон-магнонное взаимодей-

ствия. Линия ферромагнитного резонанса пленок не опи-

сывается одной линией Лоренца, что указывает на нали-

чие нескольких ферромагнитных фаз в объеме пленок.

С уменьшением температуры наблюдается рост ширины

линии ФМР, который отсутствует в LSMO-пленках.

Слабая (порядка 0.3%) анизотропия подложки из NGO

приводит к анизотропии напряженности пленки, а та,

в свою очередь, вызывает наблюдаемую при комнатной

температуре анизотропию магнитных свойств пленок в

плоскости подложки.
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