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Исследованы магнитные свойства ультратонких монокристаллических пленок ортоферрита
Y57FeO3 методом мессбауэровской рефлектометрии. Измерения мёссбауэровских спектров прове-
дены на синхротроне ESRF в геометрии отражения. При изменении температуры от 3.6 до ~773 К
расщепление зеемановского секстета в спектрах последовательно уменьшается и одновременно в
них появляется квадрупольный дублет, свидетельствующий о развитии магнитного фазового пере-
хода. По температурным зависимостям магнитного сверхтонкого поля Bhf для основной орторомби-
ческой фазы Y57FeO3 определены значения температуры Нееля TN ≅ 593, 562 и 567 К и критического
параметра β ≅ (0.28–0.3) ± 0.02 в пленках толщиной 28, 6.5 и 4 нм соответственно. Анализ измене-
ния соотношения интенсивностей линий в зеемановском секстете с температурой позволяет про-
следить за последовательным разворотом направления антиферромагнитных осей в Y57FeO3 к плос-
кости поверхности при увеличении температуры, а также уменьшении толщины пленки.
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ВВЕДЕНИЕ
В последнее время активно ведутся исследова-

ния в области антиферромагнитной (АФМ)
спинтроники – раздела физики спин-зависящих
явлений, тесно связанных с особенностями маг-
нитной структуры материалов с антиферромаг-
нитным типом упорядочения [1, 2]. Отличитель-
ной особенностью материалов и явлений АФМ
спинтроники является возможность изучения и
последующего их потенциального использования
в терагерцовом (ТГц) диапазоне частот. В наибо-
лее простом приближении магнитную структуру
АФМ-материалов можно описать в двухподреше-
точной модели, то есть как систему двух подреше-
ток с суммарной ориентацией спинов, равной ну-
лю (для компенсированных антиферромагнети-
ков). В ортоферритах состава ReFeO3, Re – где
редкоземельный элемент, при доминирующем
АФМ упорядочении за счет взаимодействия Дзя-
лошинского [3] возникает слабый ферромагне-
тизм (СФМ), обусловленный небольшим “ско-
сом” подрешеток. Особенностью магнитной
структуры АФМ-материалов является наличие

сильных обменных взаимодействий между под-
решетками, за счет чего резонансные частоты
сдвигаются в терагерцовый диапазон, в то время
как для ферромагнитных материалов частотный
диапазон ограничен верхним пределом порядка
десятков гигагерц.

В настоящее время предложены варианты реа-
лизации наноструктур, обеспечивающих генера-
цию [4–6] и детектирование [7] терагерцового из-
лучения в наноструктурах типа АФМ/тяжелый
металл, основанные на использовании прямого и
обратного спиновых эффектов Холла. Отличитель-
ной характеристикой таких наноструктур является
использование в них слоев АФМ-материалов с ти-
пичными толщинами порядка единиц нанометров
[5, 6]. При теоретическом моделировании таких
структур, как правило, используют магнитные ха-
рактеристики объемных АФМ-материалов, что, в
общем случае, нуждается в независимом экспе-
риментальном подтверждении.

Исторически орторомбический ортоферрит
иттрия YFeO3 был одним из первых АФМ-мате-
риалов, на объемных образцах которого были вы-
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полнены достаточно подробные исследования
механизмов формирования основного АФМ-со-
стояния в условиях конкуренции различных типов
магнитных взаимодействий и определены основ-
ные магнитные характеристики. Для объемных мо-
нокристаллов экспериментально были получены
значения температуры Нееля TN = 643 [8], 650 [9] и
655 K [10]. Для нанокристаллического состояния с
размерами кристаллитов ~200–800 нм величина TN
практически не изменяется (TN = 644 К) [11]. Од-
нако по данным работы [12] уменьшение разме-
ров кристаллитов до ~90–150 нм приводит к по-
нижению температуры Нееля до 595 К.

Мёссбауэровская спектроскопия – один из наи-
более информативных методов исследования маг-
нитных параметров железосодержащих соедине-
ний, поскольку дает представление о локальных, а
не средних по объему, магнитных свойствах.
Мёссбауэровские исследования объемных образ-
цов Y57FeO3 были выполнены достаточно давно [8,
9, 13, 14]. Мёссбауэровский спектр ортоферрита
Y57FeO3 представлен одним секстетом, соответ-
ствующим октаэдрическому положению атомов
Fe. Величина магнитного сверхтонкого поля на яд-
рах 57Fe Bhf при комнатной температуре составляет
~49–51 Тл [11, 13, 14]. Следует отметить слабую за-
висимость Bhf от структурного состояния орто-
феррита. Для нанокристаллитов с размерами
200–800 нм были получены сравнимые значения
Bhf = 49.9 Тл [15].

Отдельным вопросом, в первую очередь пред-
ставляющим интерес для фундаментальной тео-
рии фазовых переходов и критических явлений,
является критическое поведение вблизи темпера-
туры Нееля. Для критического параметра β (см.
формулу (1) в рамках различных теорий получа-

ются значения от  (двумерная модель Изинга) до

 (теория молекулярного поля, теория Ландау фа-

зовых переходов второго рода, метод функций
Грина) [13, 16–18]. В экспериментах, выполненных
на объемных материалах, также были получены
разные значения: от 0.36 ± 0.01 [19] до 0.55 ± 0.04
[17]. Вопрос об эволюции магнитных характери-
стик с уменьшением размерности АФМ-материа-
лов во многих аспектах остается нерешенным.
Сравнительно недавно [20] для наноразмерных
частиц АФМ NiO было обнаружено аномальное
сохранение магнитного упорядочения при темпе-
ратурах, превышающих температуру Нееля для
объемного материала. Для объяснения этих зако-
номерностей в работе [21] была предложена кон-
цепция экстраординарного фазового перехода.

Тонкие монокристаллические пленки орто-
феррита иттрия были получены сравнительно не-
давно. Изучение зависимости их физических
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свойств от толщины для нанометровых значений
толщин – отдельная физическая задача, пред-
ставляющая большой интерес для физики низко-
размерных материалов в конкуренции с различ-
ными типами магнитных взаимодействий. Лабо-
раторная мёссбауэровская спектроскопия не
имеет достаточной чувствительности для иссле-
дования таких объектов. Мёссбауэровская спек-
троскопия в скользящей геометрии, позволяю-
щая исследовать ультратонкие пленки с толщи-
ной вплоть до одного атомного слоя (см., напр.,
[22–25]), может быть реализована только с ис-
пользованием остронаправленного синхротрон-
ного излучения (СИ). Но и в этих исследованиях
для увеличения чувствительности необходимо
обогащение образца изотопом 57Fe.

В настоящей работе выполнены эксперимен-
тальные исследования температурных зависимо-
стей мёссбауэровских спектров отражения син-
хротронного излучения от ультратонких моно-
кристаллических пленок ортоферрита Y57FeO3.
Были изучены пленки с толщинами от 4 до 40 нм с
целью выявления особенностей изменения магнит-
ных и структурных характеристик ортоферрита при
переходе к ультатонким пленкам. Прослежена
эволюция спектров с изменением температуры, и
последовательность изменений магнитных со-
стояний. Получены значения температуры Нееля
и критического параметра.

ОБРАЗЦЫ И ЭКСПЕРИМЕНТ

Тонкие пленки YFeO3 были выращены мето-
дом магнетронного распыления на переменном
токе. Поликристаллическую мишень стехиомет-
рического состава приготавливали по стандарт-
ной технологии твердофазного синтеза из смеси
порошков Fe2O3 и Y2O3. Окончательное спекание
проводили при температуре 1723 К на воздухе в те-
чение 5 ч. Фазовый состав мишени контролировали
методом рентгеновской дифракции (XRD). Были
подготовлены два типа мишеней. Первый содер-
жал железо с 95%-ным обогащением по изотопу
57Fe. Эта мишень использована для приготовления
пленок для мёссбауэровских исследований. В каче-
стве подложек использовали эпиполированные мо-
нокристаллические пластины Al2O3  с ти-
пичными размерами 15 × 10 × 0.4 мм3. Пленки оса-
ждали с использованием газовой смеси 90% Ar +
+ 10% O2 при общем давлении 0.9 Па и мощности
разряда 100 Вт. В процессе осаждения температу-
ру подложки поддерживали на уровне 473 К. Ти-
пичные скорости осаждения составляли около
1.5 нм/мин. После осаждения пленки подвергали
дополнительной термообработке на воздухе при
1073 К в течение 3 ч. Толщину пленок определяли
с помощью оптического профилометра ZYGO.

( )1 1 0 2
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Для мёссбауэровских синхротронных исследо-
ваний была изготовлена серия клиновидных пле-
нок Y57FeO3 толщиной от 3 до 40 нм (далее – плен-
ки с градиентной толщиной), чтобы охватить бо-
лее широкий диапазон толщин. Для пленок в
диапазоне толщин 3–11 нм максимальный гради-
ент толщины пленки по ширине подложки не
превышал 0.36 нм/мм, а для пленок в диапазоне
толщин 12–40 нм он не превышал 1.2 нм/мм.

Рентгеноструктурное тестирование изготовлен-
ных ультратонких пленок YFeO3 было проведено в
ИК РАН [26]. Для этих исследований в режимах,
идентичных использованным для получения обо-
гащенных пленок, приготавливали пленки с фик-
сированными толщинами в диапазоне от 3 до
40 нм используя необогащенные мишени Fe2O3.
XRD исследования показали, что основной кри-
сталлографической фазой пленок является орто-
ромбическая с постоянными решетки a = 0.527 нм,
b = 0.558 нм, c = 0.759 нм. Пленки характеризуют-
ся ярко выраженной текстурой [001]. В пленках
толщиной 40 нм обнаружены низкоинтенсивные
рефлексы, соответствующие фазе железо-иттрие-
вого граната Y3Fe5O12 (ЖИГ). У пленок этой тол-
щины орторомбическая ось с ориентирована по
нормали к поверхности. В пленках толщиной
4 нм обнаружены рефлексы, соответствующие
малому количеству гексагональной фазы YFeO3.
У пленок этой толщины орторомбическая ось с
ориентирована в плоскости.

Мёссбауэровские спектры отражения в условиях
скользящего падения пучка СИ измеряли на линии
ID18 ESRF [27] в рамках заявки на проведение из-
мерений HC4300 с использованием синхротрон-
ного мёссбауэровского источника (SMS – Syn-
chrotron Mossbauer Source) [28] в двух сессиях:
низкотемпературной (от 3.6 К до 273 К) и высо-
котемпературной (от 273 до 800 К). Измерения в
области низких (3.6–273 К) температур выполня-
ли в криомагнитной камере с использованием
сверхпроводящего магнита. (Результаты измере-
ний спектров пленок Y57FeO3 в магнитном поле
представлены частично в работе [26], здесь этот
материал не включен). Измерения в области вы-
соких температур (273–800 К) выполняли с ис-
пользованием высокотемпературной приставки.
Перед проведением измерений образцы монти-
ровали в держатель кассетного типа, позволяв-
ший одновременно загружать несколько образ-
цов и позиционировать их под пучком. Ширина
пучка СИ составляла 11 мкм, так что при попе-
речном к градиенту толщины образцов положе-
нии пучка СИ вариацией толщины можно было
пренебречь.

Угловые зависимости рентгеновского отраже-
ния (рентгеновская рефлектометрия) измеряли
на пленках с градиентной толщиной при выбран-
ном положении пучка СИ на образце. Далее из-

меряли мёссбауэровские спектры отражения на
угле в области критического угла при том же по-
зиционировании пучка СИ. Измерения кривых
рентгеновской рефлектометрии необходимы как
для определения нулевого угла скольжения и
критического угла полного внешнего отражения,
так и для оценки толщины пленки Y57FeO3 при
выбранном положении пучка СИ. Для измерения
кривых рентгеновской рефлектометрии ядерный
монохроматор SMS слегка разворачивали из точ-
ного положения для чисто ядерного рефлекса в
положение Umweg рефлекса, что увеличивало
спектральную ширину селектируемого излучения
от ~10−8 эВ (в чисто ядерном брэгговском отраже-
нии) до ~10−2 эВ. Это не сказывалось на парамет-
рах рентгеновского рассеяния на длине волны λ =
= 0.086 нм с энергией фотонов 14.4 кэВ, однако
позволяло существенно увеличить интенсив-
ность сигнала. Представленные на рис. 1 кривые
рентгеновской рефлектометрии для трех исследо-
ванных толщин только в одном случае характери-
зуются наличием осцилляций Кизиха, которые
позволяют определить усредненную по облучае-
мой области толщину пленки достаточно точно.
Для двух других кривых определение толщины име-
ет оценочный характер. Различие профилей элек-
тронной плотности для толщин ~28 и ~4–6 нм
можно объяснить тем, что рост пленок в этих диа-
пазонах толщин происходит по разным механиз-
мам: до 15 нм – по механизму послойного-плюс-
островкового роста Странского–Крастанова, а
более 15 нм – по механизму послойного роста
Франка–Ван дер Мерве [29].

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ
Измеренные мёссбауэровские спектры отра-

жения при угле скольжения 2.09 мрад (в области
полного внешнего отражения) представлены на
рис. 2. Величина магнитного сверхтонкого рас-
щепления спектров при температуре 3.6 К соот-
ветствует литературным данным по магнитному
сверхтонкому полю Bhf ≅ 55 Тл на ядрах 57Fe в ор-
торомбической фазе Y57FeO3 [13, 14].

При температуре 3.6 K для всех пленок замет-
но наличие небольшого вклада от секстета с
меньшим расщеплением, однако при повышении
температуры происходит асимметричное ушире-
ние всех линий и этот вклад становится трудно-
различимым.

Дополнительное исследование с приложен-
ным внешним магнитным полем, а также рентге-
новское дифракционное исследование, позволили
установить, что в образцах присутствует некоторое
количество ферримагнитного железо-иттриевого
граната Y3Fe5O12 (ЖИГ) [26]. Атомы железа в ЖИГ
располагаются в окта- и тетраэдрических окруже-
ниях в соотношении 2 : 3. При этом магнитные
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моменты атомов железа для этих двух позиций
ориентированы антипараллельно. Расщепление
секстета (Bhf ≅ 54 Тл), соответствующее октаэдри-
ческому положению атомов железа в Y3

57Fe5O12

при 3.6 К, близко к секстету ортоферрита Y57FeO3,
а секстет, соответствующий тетраэдрическому
положению атомов железа, имеет заметно мень-
шее расщепление (Bhf ≅ 47 Тл) [30–34]. Именно
этот секстет можно достаточно надежно выделить
на спектрах при низких температурах. Соответ-
ственно, два дополнительных зеемановских сек-
стета, кроме двух секстетов, характеризующих
Y57FeO3, с антипараллельным направлением Bhf,
следует принимать во внимание в модели при
анализе спектров. Отметим, что согласно [35, 36]
магнитная структура ортоферрита YFeO3 соответ-
ствует GxAyFz конфигурации, т.е. характеризуется
двумя АФМ-осями для четырех атомов железа в
элементарной ячейке. Но в силу зеркальной сим-
метрии относительно оси в, спектральные вклады
от 57Fe ядер для обеих АФМ-осей оказались экви-
валентными.

Определение относительной доли атомов 57Fe
в примесной фазе Y3

57Fe5O12 в исследуемых плен-
ках возможно только по спектрам, измеренным
при низких температурах, в которых секстет, со-
ответствующий ядрам 57Fe в тетраэдрическом
окружении, можно выделить сравнительно на-
дежно. Учитывая, что доли атомов в тетра- и окта-
эдрическом окружениях соотносятся как 3 : 2, то
количество примесной ЖИГ-фазы можно оце-
нить по относительной площади этих двух сек-
стетов (в предположении, что вероятности эф-
фекта Мёссбауэра в этих фазах различаются несу-
щественно). Для пленок, исследование которых

проведено в данной работе, относительное коли-
чество атомов 57Fe в примесной фазе Y3

57Fe5O12
соответствует ~17 ± 2%.

Изменение спектров с температурой характе-
ризуется изменением не только величины Bhf для
четырех рассматриваемых секстетов (параметры
2-х секстетов в Y57FeO3 одинаковые, но ориента-
ция задается антипараллельной), но и изомерно-
го сдвига и небольшого квадрупольного смеще-
ния, а также последовательного уширения всех
линий. Отметим, что для трех исследованных
толщин пленок высокотемпературная конечная
дублетная структура спектров различается суще-
ственно, что не позволяет связать параметры дуб-
летов с конкретными фазами, присутствующими
в образце. Как показали дополнительные рентге-
ноструктурные измерения, в образцах присут-
ствуют некоторые другие оксиды железа, а также
гексагональная модификация YFeO3 [26]. Нали-
чие градиента толщины по поверхности образцов
создавало дополнительные сложности. Синхро-
тронные измерения проводили в процессе двух
сессий. При повторной юстировке образцов в вы-
сокотемпературной камере можно было сместить
положение пучка на образце, так что исследуемая
толщина в первом и втором циклах измерений
могла немного измениться. С учетом наличия в
пленках двух структур YFeO3 и Y3Fe5O12 в двух со-
стояниях (АФМ и парамагнитном), для обработ-
ки всех спектров использовали модель, включаю-
щую четыре секстета (по два с противоположным
направлением Bhf для каждой фазы) и два дублета.
Поэтому при подгонке каждого спектра было не-
обходимо варьировать около 50 параметров.

Несмотря на то, что измеренные спектры отра-
жения похожи на мёссбауэровские спектры погло-

Рис. 1. Кривые рентгеновской рефлектометрии, измеренные на длине волны λ = 0.086 нм (для энергии фотонов
14.4 кэВ, соответствующей ядерному переходу) для трех областей градиентных пленок, на которых измерялись месс-
бауэровские спектры отражения, представленные на рис. 2. На вставках: полученные при обработке кривых рефлек-
тометрии зависимости от глубины действительных частей рентгеновской восприимчивости –Reχ (в единицах 10–6),
пропорциональной электронной плотности, позволяющие оценить реальную толщину исследованных пленок при
выбранном положении пучка СИ. Результирующие значения толщин также приведены на вставках.
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щения, обычное разложение спектров отражения
на сумму мультиплетов с помощью стандартных
программ обработки мёссбауэровских спектров
проводить нельзя, как было показано ранее в работе
[37]. Поэтому обработку измеренных спектров вы-
полняли с использованием нашей авторской про-
граммы REFSPC [38, 39], расчет спектров отраже-
ния в которой проводится по общей теории отраже-
ния от анизотропных многослойных структур
[40, 41]. Следует учитывать, что рефлектометрия яв-
ляется поверхностно-чувствительным методом: ос-
новной вклад в спектры отражения при углах
скольжения, меньших угла полного внешнего от-
ражения, дают толщины порядка 3–5 нм. Пример

обработки спектра от пленки толщиной ~28 нм
представлен на рис. 3.

Величины магнитного сверхтонкого поля ос-
новной фазы при комнатной температуре Bhf =
= 47.8 ± 0.1, 47.2 ± 0.1, 47.4 ± 0.1 Тл для пленок с
толщинами ~28, ~6.5 и ~4 нм соответственно, полу-
чены при подгонке спектров. Данные величины
оказались несколько меньше значений Bhf для объ-
емных образцов YFeO3 (~50 Tл [11, 13, 14]), но не
слишком сильно отличались для трех исследован-
ных толщин пленок. При температуре 3.6 К для со-
ответствующих толщин получили Bhf = 54.5 ± 0.1,
54.2 ± 0.1 и 54.4 ± 0.1 Тл.

Рис. 2. Мёссбауэровские спектры отражения, измеренные для трех толщин пленок ~28, ~6.5 и ~4 нм в интервале тем-
ператур от 3.6 до 773 К при угле скольжения 0.12° (2.09 мрад) – (а–в). Температурные зависимости величин макси-
мального сверхтонкого поля Bhf, полученные при обработке соответствующих мессбауэровских спектров (символы).
Сплошные линии – подгонка экспериментальных данных в высокотемпературной области зависимостью (1), позво-
ляющей определить значения TN и критического параметра β (г–е). Отметим, что приведенные численные значения
TN и β носят оценочный характер, поскольку существенное уширение всех линий в спектрах и их перекрытие при при-
ближении к температуре фазового перехода усложняют корректное определение Bhf в этой области температур.
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Температуру перехода в магнитно-неупорядо-
ченное состояние для всей пленки TN определяли
путем подгонки температурных зависимостей
максимальной величины Bhf, полученной при об-
работке спектров, формулой:

(1)

где С – нормировочный коэффициент, β – кри-
тический параметр.

Известно, что β = 0.348 =  для объемных об-

разцов ортоферрита YFeO3 [42–44]. Полученные
значения критического параметра β = (0.28–0.3)
± 0.02 для наших наноразмерных пленок можно
считать вполне разумными, поскольку для дву-
мерных структур предсказанное значение крити-

ческого параметра β равно  [17, 18, 45]. Отметим,

что вблизи температуры магнитного фазового пе-
рехода (TN) линии в мёссбауэровском спектре
значительно уширяются, так что описание маг-
нитного спектра с помощью четырех секстетов
становится достаточно неоднозначным. Поэтому

β
 = − 
 

hf
N

1 ,TB C
T

1
3

1
8

рассчитанное при подгонке экспериментальных
спектров изменение величины Bhf для YFeO3 в
интервале температур 273–500 К и использован-
ное для сопоставления с зависимостью (1), имеет
большую погрешность.

Для величины TN получены значения 593 ± 2,
580 ± 2 и 567 ± 2 К для трех исследованных тол-
щин пленок ~28, ~6.5 и ~4 нм соответственно. Та-
ким образом, проведенный эксперимент фикси-
рует уменьшение температуры магнитного фазо-
вого перехода с уменьшением толщины пленок
Y57FeO3. Отметим, что уменьшение TN до значе-
ния 595 K было получено также в работе [12] для
микрокристаллического образца с размерами
кристаллитов YFeO3 90–150 нм.

При повышении температуры в центральной
части спектров последовательно формируется
дублетная структура, характеризующая переход
отдельных областей пленок в парамагнитное со-
стояние. Такая трансформация спектров свиде-
тельствует о неоднородной структуре пленок, ко-
гда различные области или кластеры Y57FeO3 и
Y3

57Fe5O12 переходят в парамагнитное состояние
при разных температурах. Как хорошо видно из
рис. 2, возникновение дублетной структуры в
центральной части спектров происходит при раз-
ных температурах для пленок разной толщины.
Так, для пленки толщиной ~28 нм квадруполь-
ный дублет (при сохранении основного вклада от
секстета, соответствующего АФМ фазе Y57FeO3 в
пленке) появляется при температурах немного
выше комнатной, а для пленок толщиной ~6.5 и
~4 нм – при температурах 130 и 66 К, соответ-
ственно. Также можно отметить, что уменьшение
расщепления секстетов, соответствующих ЖИГ,
начинается несколько раньше, чем у секстета
Y57FeO3, что объясняется меньшей температурой
Нееля для объемного кристалла Y3

57Fe5O12 (555 К
по данным работы [46]), так и, возможно, более
мелкими включениями этой фазы. Последова-
тельное формирование парамагнитных фаз в ис-
следованных пленках с повышением температуры
прослеживается на рис.4. Приведенные зависимо-
сти с учетом неоднозначностей при подгонке спек-
тров имеют качественный характер, однако по этим
графикам процесс можно характеризовать как
двухступенчатый. Можно предположить, что на-
чальное (до ~200 К) увеличение относительной
доли атомов 57Fe в парамагнитной фазе соответ-
ствует переходу из АФМ в парамагнитное состоя-
ние преимущественно ультрамелких включений
кристаллитов Y3

57Fe5O12.
На спектрах, измеренных при температуре 3.6 К

(рис. 2), по изменению относительной интенсив-
ности 2-й и 5-й линий в секстетах хорошо видно,
что ориентация АФМ оси (±Bhf) в ортоферрите
Y57FeO3 зависит от толщины пленок. Кроме того,

Рис. 3. Пример обработки одного из мёссбауэровских
спектров отражения, измеренного для пленки тол-
щиной ~28 нм при температуре 423 К. Секстет, закра-
шенный красным, соответствует двум антипарал-
лельным Bhf в ортоферрите Y57FeO3. Секстеты со
штриховкой можно приписать примесной фазе
Y3

57Fe5O12.
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наблюдается изменение соотношения интенсив-
ностей линий в зеемановских секстетах при по-
вышении температуры от 3.6 до ~500 К, что сви-
детельствует об изменении ориентации АФМ оси
Y57FeO3 с температурой.

В программе REFSPC, используемой для об-
работки экспериментальных спектров отраже-
ния, ориентация ±Bhf задается полярным χ и ази-
мутальным γ углами в системе координат, связан-
ной с геометрией эксперимента (рис. 5). Для второй
АФМ-оси (не отражено на рис. 5, чтобы не услож-
нять рисунок) азимутальный угол  = γ + 180°, так
что спектральные вклады от 57Fe ядер для обеих
АФМ-осей не различаются.

В кинематическом приближении теории отра-
жения интенсивность разных линий в спектре отра-
жения в области критического угла приблизительно
пропорциональна мнимой части амплитуды рассе-
яния на отдельных атомах. Для π-поляризованно-
го излучения от SMS магнитное поле излучения,
возбуждающего М1 ядерный переход в 57Fe, ори-
ентировано по нормали к плоскости отражения.
(Обратим внимание, что плоскость отражения
перпендикулярна плоскости поверхности, в ней
расположены волновые векторы падающей и рас-
сеянной волн, а также нормаль к поверхности).
Поэтому соотношение интенсивностей линий Ii,
I = 1, …, 6, в зеемановском мёссбауэровском сек-
стете зависит только от одного угла Ψ между на-
правлением АФМ оси и нормалью к плоскости
отражения [26, 47]:

(2)

(соотношение  тривиально). Это
приближенное соотношение фактически означа-

γ'

( )
=

= γ + γ χ χ γ =

= Ψ Ψ

1.6 2.5
2 2 2 2 2

2 2

:

3 sin cos cos : 4 sin cos   

3 sin : 4 cos

I I

1, 6 3, 4: 3 : 1I I

ет неоднозначность определения направления
АФМ оси по данным только одного мёссбауэров-
ского спектра, поскольку одно значение угла до-
пускает варианты расположения Bhf по конусу с
разворотом Ψ вокруг нормали к плоскости отра-
жения.

Из формулы (2) следует, что при Ψ = 0°, 180°
(АФМ-ось перпендикулярна плоскости отраже-
ния) в магнитном секстете остаются только 2-я и
5-я линии, а при Ψ = ±90° 2-я и 5-я линии пропа-
дают. Но этот случай реализуется и для АФМ-оси
в плоскости поверхности и для АФМ-оси, пер-
пендикулярной поверхности пленки. Из форму-
лы (2) также следует, что при Ψ > 0° всегда имеет
место неоднозначность определения ориентации
АФМ-оси по соотношению интенсивности ли-
ний в секстете. Для однозначной характеристики
этой ориентации необходимы дополнительные
измерения, например, при других азимутах ори-
ентаций пучка излучения на поверхности образ-
цов, или, как это показано в работе [26], при ис-
пользовании достаточно сильного внешнего по-
ля. Внешнее поле изменяет зеемановское
расщепление секстета в зависимости от величи-
ны суммарного магнитного поля на ядре, эта век-
торная сумма магнитного сверхтонкого поля и
внешнего поля зависит от их взаимной ориента-
ции, что и позволяет однозначно установить на-
правление магнитного сверхтонкого поля. Для
исключения неоднозначности в определении
ориентации Bhf можно также использовать поля-
ризационный анализ отраженного мёссбауэров-
ского излучения [48].

В нашем случае мы могли опираться на лите-
ратурные данные, описывающие ориентацию
АФМ-оси для YFeO3 в плоскости a–c [35, 36]. В
пленках толщиной 40 нм орторомбическая ось с
ориентирована по нормали к поверхности, а пу-
чок СИ направлен практически в плоскости поверх-
ности под углом ~45° к оси a. Учитывая это, наблю-

Рис. 4. Относительная площадь дублетов в общем
спектре отражения как функция температуры изме-
рения спектров.
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даемое уменьшение угла Ψ при увеличении темпе-
ратуры (рис. 6) соответствует уменьшению
перпендикулярной к поверхности компоненты век-
тора АФМ-оси. Для пленок с толщиной 4 и 6.5 нм, в
которых орторомбическая ось с преимуществен-
но ориентирована в плоскости поверхности, из-
менение угла выражено слабее, и оно может про-
исходить в плоскости пленки.

Отметим, что изменение ориентации Bhf с тем-
пературой в ортоферрите YFe0.7Mn0.3O3 зафикси-
ровано в ограниченной области температур 293–
281 К (переход Морина) [49], а для наших ультра-
тонких пленок Y57FeO3 интервал изменения Bhf
оказался гораздо шире: от 3.6 до ~400 K. Возможно,
это связано с неоднородностью пленок, вследствие
которой различные области или кластеры YFeO3
изменяют направление АФМ-оси при разных тем-
пературах, проявляющееся в усредненном по раз-
меру анализируемой области пленок угле Ψ.

Как уже отмечали, мёссбауэровские спектры
отражения, измеренные при углах скольжения в
области критического угла полного внешнего от-
ражения (в частности, представленные на рис. 2),
характеризуют в основном ультратонкие припо-
верхностные слои пленок толщиной порядка ~3–
5 нм. С увеличением угла скольжения глубина
проникновения излучения возрастает, при этом
вклад в спектр отражения рассеяния от более глу-
боких слоев возрастает. Эффект селективности
по глубине спектров, измеренных при разных уг-
лах скольжения, хорошо виден на рис. 7. В спек-
тре, измеренном при бóльшем угле скольжения
2.97 мрад, заметно увеличивается доля дублетов в
центральной части спектра, за счет того, что пада-
ющее излучение проникает на существенно боль-

шую глубину. При обработке спектров на рис. 7
использована модель, включающая два слоя с
разными параметрами сверхтонких взаимодей-
ствий (СТВ) на нерезонансной подложке. При
вычислении спектров отражения варьировали
как относительное количество атомов 57Fe с раз-
ными СТВ в этих слоях, так и относительные тол-
щины двух слоев. В результате получили, что па-
рамагнитная структура присутствует в основном
в области интерфейса с подложкой в слое с тол-
щиной порядка ~1 нм на глубине ~3 нм. Это за-
ключение является важным для учета реальной
структуры интерфейсов в наногетероструктурах
на основе АФМ-материалов и их влияния на про-
цессы спин-зависящего рассеяния на границах
раздела слоев. Можно предполагать, что переход
в парамагнитное состояние происходит неравно-
мерно внутри пленок и на межслоевых границах
раздела. Особенности таких процессов нуждают-
ся в дальнейших исследованиях.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Выполнен анализ температурных зависимо-
стей в интервале от 3.6 до 773 К мёссбауэровских
спектров отражения от ультратонких монокри-
сталлических пленок ортоферрита Y57FeO3 с пре-
имущественной ориентацией (001) для толщин от
4 до 40 нм с учетом содержания примесных фаз
гексагонального Y57FeO3 и Y3

57Fe5O12.

Рис. 6. Изменение угла Ψ между АФМ-осью (±Bhf) и
нормалью к плоскости отражения, полученное по из-
менению соотношения интенсивностей линий в ос-
новном секстете, при повышении температуры от 3.6
до ~400 К, когда еще возможно различить соотноше-
ние интенсивности линий в секстете.
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Рис. 7. Спектры отражения, измеренные при темпе-
ратуре 3.6 К для пленки ~4 нм, при двух углах сколь-
жения 2.09 и 2.97 мрад. Точки – эксперимент, сплош-
ные линии – подгонка.
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Для пленок толщиной ~28, ~6.5 и ~4 нм полу-
чены значения температуры Нееля 593 ± 2, 580 ± 2 и
567 ± 2 К соответственно. Определено значение
критического параметра β = (0.28–0.3) ± 0.02, что
согласуется с имеющимися литературными дан-
ными.

Трансформация спектров, в частности появле-
ние в центре зеемановского секстета квадрупольно-
го дублета, начиная уже с 66 К для самой тонкой
пленки, и увеличение его площади при дальнейшем
повышении температуры, свидетельствует о по-
следовательном переходе из АФМ в суперпара-
магнитное состояние для отдельных кластеров
или областей примесных фаз в пленках.

Обнаружено последовательное изменение ори-
ентации АФМ-осей в Y57FeO3 с температурой. По-
казано, что угол, задающий направление сверхтон-
кого поля Bhf относительно нормали к плоскости
отражения, изменяется в среднем от ~63° до ~45°,
то есть с ростом температуры ориентация вектора
Bhf приближается к поверхности.

Продемонстрирована возможность селективно-
го по глубине анализа методом мёссбауэровской ре-
флектометрии. В частности, при сравнении спек-
тров, измеренных при двух углах скольжения, вы-
явлено наличие парамагнитной структуры в
области интерфейса с подложкой в слое с толщи-
ной ~1 нм.

Авторы выражают благодарность администра-
ции ESRF за возможность выполнения экспери-
ментов на станции ID18 и персонально А.И. Чума-
кову, проводившему эксперимент, в котором авто-
ры участвовали в дистанционном режиме в период
действия ограничений, связанных с КОВИД. Рабо-
та выполнена в рамках госзадания Минобрнауки
РФ (тема “Функция” № 122021000035-6) и при
частичной финансовой поддержке Минобрнауки
РФ по гранту № 075-15-2021-1353.
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