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Пленки металл-диэлектрических наногранулярных композитов MxD100−x с различным составом и про-

центным соотношением металлической и диэлектрической фаз (M = Fe, Co, CoFeB; D = Al2O3, SiO2,

LiNbO3; x ≈ 15–70 ат.%) исследуются методом магнитного резонанса в широком диапазоне частот

(f = 7–37 ГГц) и температур (T = 4.2–360К). Помимо обычного сигнала ферромагнитного резонанса

от массива наногранул, экспериментальные спектры пленок содержат дополнительный пик поглощения,

который мы связываем с электронным парамагнитным резонансом (ЭПР) ионов Fe и Co, диспергирован-

ных в изолирующем пространстве между гранулами. В отличие от традиционного ЭПР ионов Fe и Co в

слабо допированных немагнитных матрицах, наблюдаемый пик демонстрирует ряд необычных свойств,

которые мы объясняем наличием магнитных взаимодействий между ионами и гранулами.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Магнитные наночастицы и наногранулярные си-
стемы давно являются предметом интенсивных ис-
следований, что обусловлено необычными физиче-
скими свойствами этих объектов, а также широкими
возможностями практических применений [1–3].

Магнитные металл-диэлектрические нанограну-
лярные композиты (нанокомпозиты) представляют
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собой массив ферромагнитных (ФМ) наногранул,
беспорядочно расположенных в твердотельной ди-
электрической среде (матрице). В наших предыду-
щих работах [4–8] изучались пленочные нанокомпо-
зиты состава MxD100−x на основе металлического
ФМ-сплава M = Co40Fe40B20 (далее для краткости
CoFeB) и диэлектриков D = Al2O3 и LiNbO3. Вели-
чина x в формуле MxD100−x отражает номинальное
процентное содержание металлической фазы в нано-
композите, существенная часть которой формирует
ФМ-наногранулы. Вместе с тем, особенностью ис-
следуемых пленок являлась высокая концентрация
парамагнитных (ПМ) ионов Fe и Co, диспергирован-
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ных в изолирующем пространстве между гранула-
ми CoFeB [9–11]. Было показано, что наличие таких
ионов в диэлектрических зазорах между гранула-
ми способствует проявлению необычных электриче-
ских, магнитных и магниторезонансных свойств на-
нокомпозитов, благодаря усилению межгранульного
электронного туннелирования и обменного взаимо-
действия [4–6,11–15].

В работах [7, 8] пленки нанокомпозитов
(CoFeB)x(Al2O3)100−x и (CoFeB)x(LiNbO3)100−x

(x ≈ 30–55 ат. %) исследовались методом маг-
нитного резонанса в широком диапазоне частот
(f = 7–37ГГц) и температур (T = 4.2–360К).
Было обнаружено, что, помимо обычного сигнала
ферромагнитного резонанса (ФМР) от ансамбля
ФМ-гранул, экспериментальные спектры пленок
содержат дополнительный гораздо более слабый
пик поглощения. Оказалось, что частотно-полевая
зависимость f(H) для этого пика линейна в области
высоких частот и характеризуется эффективным
g-фактором g ≈ 4.3 типичным для электронного
парамагнитного резонанса (ЭПР) ионов Fe3+ в
аморфных твердых телах [16–18]. Отметим, что
такой резонанс часто проявляется также при иссле-
довании наночастиц на основе железа в различных
средах [19–23]. Однако, в отличие от традиционного
ЭПР ионов Fe3+ в слабо допированных матрицах,
в нашем случае наблюдаемый пик демонстрирует
ряд необычных свойств:

• его интенсивность оказывается примерно оди-
наковой в поперечной и продольной геометриях воз-
буждения резонанса;

• зависимость f(H) демонстрирует наличие ко-
нечной частоты в нулевом поле, которая увеличива-
ется с ростом содержания ФМ-фазы;

• положение пика зависит от ориентации маг-
нитного поля относительно плоскости пленки;

• с понижением температуры пик смещается в
сторону слабых полей и уменьшается по интенсив-
ности, исчезая при T . 60К.

Наногранулярные пленки ранее уже изучались
методом магнитного резонанса в целом ряде ра-
бот [24–41]. Часто, помимо основной линии ФМР,
авторы наблюдали дополнительные пики поглоще-
ния, которые связывались либо с неоднородностью
образцов [30–32], либо с возбуждением в пленках
неоднородных колебаний [33,34], в частности, спин-
волновых и поверхностных мод [35–41]. Наблюде-
ние нескольких пиков резонанса, обусловленных
возбуждением неоднородных мод, возможно так-
же в упорядоченных массивах магнитных наноча-
стиц [42–45].

В нашем случае поведение дополнительного пи-
ка плохо согласуется с описанными сценариями. Бо-
лее продуктивным оказывается предположение, что
этот пик связан с ЭПР ионов Fe3+ (g ≈ 4.3), дис-
пергированных в изолирующем пространстве меж-
ду ФМ-гранулами. Как показано в работе [7], ча-
стотные и ориентационные зависимости поля ре-
зонанса дополнительного пика хорошо описывают-
ся с учетом сдвига частоты ЭПР ионов Fe3+ из-
за диполь-дипольных и обменных взаимодействий
с ансамблем ФМ-гранул. Однако предложенная мо-
дель не вполне объясняет нестандартные условия
возбуждения этого пика и его аномальное поведе-
ние в зависимости от температуры [8].

С целью дальнейшего выяснения причин ано-
мального поведения пика ЭПР в настоящей работе
предприняты исследования более широкого набора
нанокомпозитов различного состава MxD100−x. По-
мимо систем на основе ФМ-сплава CoFeB, изучают-
ся пленки, в которых ФМ-гранулы формируются из
чистого железа либо кобальта, а в качестве изолиру-
ющей матрицы используются различные диэлектри-
ки D = Al2O3, SiO2, LiNbO3. Кроме того, по сравне-
нию с предыдущими работами, существенно расши-
рен исследуемый диапазон концентраций ФМ-фазы
нанокомпозитов (x ≈ 15–70 ат. %).

2. ОБРАЗЦЫ, ИХ ПРЕДВАРИТЕЛЬНАЯ
ХАРАКТЕРИЗАЦИЯ, МЕТОДИКИ

Пленочные нанокомпозиты MxD100−x толщиной
около 1–3мкм синтезированы методом ионно-лу-
чевого распыления на ситалловых подложках с
использованием составных мишеней [46–48]. Ми-
шень представляет собой пластину из ФМ-металла
Fe, Co либо сплава Co40Fe40B20 (CoFeB), на кото-
рую крепится ряд прямоугольных полосок оксидов
Al2O3, SiO2 или LiNbO3. Неравномерное располо-
жение диэлектрических полосок на поверхности ми-
шени позволяет формировать пленку нанокомпози-
та MxD100−x с плавным контролируемым изменени-
ем концентрации x вдоль подложки в широком диа-
пазоне ∆x ≈ 30–40 ат. %. В дальнейшем исследова-
ния проводятся на отдельных кусочках выращенной
пленки размером 5 × 5мм2, так что изменение x в
пределах одного образца составляет менее 1 ат. %.
Содержание металлической фазы в пленках опре-
делялось методом энергодисперсионного рентгенов-
ского микроанализа. Исследовались следующие се-
рии образцов:

(CoFeB)x(Al2O3)100−x, x ≈ 15–56 ат. %;
Fex(Al2O3)100−x, x ≈ 31–58 ат. %;
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(CoFeB)x(SiO2)100−x, x ≈ 20–67 ат. %;

Cox(SiO2)100−x, x ≈ 24–67 ат. %;

(CoFeB)x(LiNbO3)100−x, x ≈ 30–48 ат. %;

Cox(LiNbO3)100−x, x ≈ 33–41 ат. %.

По данным просвечивающей электронной микро-
скопии полученные композиты представляют собой
ансамбль кристаллических ФМ-наногранул, случай-
ным образом расположенных внутри аморфной ок-
сидной матрицы [12, 48–50]. Гранулы, как правило,
имеют форму близкую к округлой размером около
2–8 нм в зависимости от состава и концентрации x,
однако в случае матрицы LiNbO3 гранулы имеют
тенденцию вытягиваться в направлении роста плен-
ки примерно до 20 нм [13,14]. При этом для структур
Cox(LiNbO3)100−x характерно сильнонеоднородное
распределение формы и размера гранул по толщине
пленки [14].

Порог перколяции нанокомпозитов xp раз-
личается для разных составов в пределах
xp ≈ 45–60 ат. % [12–14, 28, 47, 48]. Несколько ниже
этого порога при xc < x < xp (xp − xc ≈ 5–10 ат. %)
пленки демонстрируют интересную логарифми-
ческую температурную зависимость проводимо-
сти [11–14], характерную для гранулярных систем
с «сильной туннельной связью» между гранула-
ми [51]. Согласно магнитным данным примерно в
этом диапазоне концентраций происходит переход
образцов от суперпарамагнитного к ферромагнит-
ному поведению [5,15,26–29,38]. При этом в области
низких температур наблюдается резкий рост на-
магниченности пленок, что объясняется большим
количеством магнитных ионов Fe и Co, дисперги-
рованных в диэлектрической матрице [9–12].

В настоящей работе образцы нанокомпозитов ис-
следуются методом магнитного резонанса в широ-
ком диапазоне частот (f = 7–37ГГц) и темпера-
тур (T = 4.2–360К) с использованием лаборатор-
ного спектрометра проходного типа на основе пря-
моугольного и перестраиваемого цилиндрического
резонаторов [7]. Эксперименты проводятся при раз-
личных ориентациях внешнего поля H (до 17 кЭ)
относительно плоскости пленки. При этом в случае
«касательной» геометрии имеется возможность ре-
ализации как поперечного (h ⊥ H), так и продоль-
ного (h ‖ H) возбуждений резонанса высокочастот-
ным полем h [7].
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Рис. 1. Спектры пленок нанокомпозитов MxD100−x

(x ≈ 30–40 ат.%) с различным составом металлической и

диэлектрической фаз (M и D). Спектры получены в каса-

тельном поле на частоте f ≈ 25 ГГц в поперечной (h ⊥ H)

и продольной (h ‖ H) геометриях возбуждения резонанса

(T = 296К)

3. СПЕКТРЫ МАГНИТНОГО РЕЗОНАНСА
И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

3.1. Случай касательного поля

(комнатная температура)

Почти для всех образцов, независимо от соста-
ва, на качественном уровне наблюдается идентичное
поведение спектров магнитного резонанса (рис. 1).
В обычной поперечной геометрии возбуждения ре-
зонанса (h ⊥ H), как правило, наблюдается один
интенсивный пик ФМР. Ширина этого пика замет-
но различается для разных составов. В случае, ко-
гда пик ФМР оказывется достаточно узким, как для
системы (CoFeB)x(Al2O3)100−x, в более низких по-
лях удается разрешить второй, гораздо менее ин-
тенсивный пик поглощения, который мы связыва-
ем с ЭПР магнитных ионов, диспергированных в
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Рис. 2. Спектры пленок (CoFeB)x(Al2O3)100−x с различ-

ным содержанием ФМ-фазы x. Спектры получены в каса-

тельном поле в продольной геометрии возбуждения резо-

нанса (h ‖ H) на частоте f ≈ 21 ГГц (T = 296К). Спектры

масштабированы по амплитуде пика ФМР

изолирующей матрице [7]. При изменении геомет-
рии возбуждения резонанса на продольную (h ‖ H)
интенсивность пика ФМР существенно падает, что
естественно, однако амплитуда пика ЭПР остается
примерно такой же. В результате пик ЭПР гораздо
лучше проявляется в геометрии h ‖ H и воспроиз-
водится почти для всех составов нанокомпозитов, за
исключением Cox(LiNbO3)100−x [7].

Положение и интенсивность пика ЭПР зависит
от содержания металлической ФМ-фазы x в плен-
ках. Интересно, что наилучшим образом он прояв-
ляется в области концентраций ниже порога перко-
ляции. При приближении к этому порогу интенсив-
ность пика ЭПР падает, и при переходе за порог пер-
коляции он перестает наблюдаться.

Наиболее подробная концентрационная зависи-
мость спектров магнитного резонанса получена для
системы (CoFeB)x(Al2O3)100−x (рис. 2). В пределе

низких концентраций, x < 25 ат. %, линия ФМР вы-
ходит на номинальное положение, соответствующее
g-фактору g ≈ 2.1, который характерен для объем-
ных ФМ-металлов Fe, Co и их сплавов. Этот пик,
очевидно, соответствует резонансу от массива слабо
взаимодействующих ФМ-наночастиц. Заметим, что
вместо термина «ФМР» в этом случае можно ис-
пользовать также термин «суперпарамагнитный ре-
зонанс» [21].

Второй пик при x < 25 ат. % выходит на номи-
нальное значение g-фактора g ≈ 4.3, которое ха-
рактерно для ЭПР ионов Fe3+ в аморфных твердых
телах. Заметим, что полученный вид спектров маг-
нитного резонанса нанокомпозитов в пределе низ-
ких концентраций ФМ-фазы вполне согласуется с
результатами других авторов для наночастиц на ос-
нове железа в различных средах [19–23]. В нашем
случае, однако, наблюдается интересная тенденция,
что пик ЭПР (g ≈ 4.3) лучше проявляется в не со-
всем обычной продольной геометрии возбуждения
резонанса (h ‖ H).

Отметим еще один не вполне ожидаемый резуль-
тат, что в нашем случае пик ЭПР (g ≈ 4.3) наблю-
дается не только для систем на основе содержащих
железо гранул Fe и CoFeB, но и для нанокомпозита
на основе кобальта Cox(SiO2)100−x (рис. 1). Теория
ЭПР предсказывает возможность эффективного g-
фактора g ≈ 4.3 для ионов Co2+ в случае октаэдри-
ческого поля лигандов [52]. Экспериментально такая
линия также иногда наблюдается в некоторых куби-
ческих кристаллах или нанокристаллитах с ионами
Co [53–55]. Возможно, подобный сценарий реализу-
ется и в нашем случае. Также не исключено, что
наблюдаемые линии с g ≈ 4.3 обусловлены возбуж-
дением «запрещенных» переходов между спиновы-
ми состояниями ПМ-центров с изменением проек-
ции спина ∆mS = ±2. Заметим, что переходы тако-
го типа могут возбуждаться как поперечным, так и
продольным переменным магнитным полем [52].

Увеличение концентрации ФМ-фазы в пленках
приводит к усилению магнитодипольных взаимо-
действий в системе и появлению существенных по-
лей размагничивания. В этой ситуации линия ФМР
начинает сдвигаться в сторону более слабых полей
(рис. 2). При этом аналогичный сдвиг поля резонан-
са возникает и для пика ЭПР.

На рис. 3 показаны частотно-полевые зависимо-
сти f(H) для обоих пиков поглощения в плен-
ках (CoFeB)x(Al2O3)100−x. При низком содержании
ФМ-фазы x < 25 ат. % эти зависимости близки к
линейным с эффективными g-факторами g ≈ 2.1 и
g ≈ 4.3 для пиков ФМР и ЭПР соответственно. При
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Рис. 3. Частотно-полевые зависимости f(H) для пиков

ФМР и ЭПР в пленках (CoFeB)x(Al2O3)100−x с различным

содержанием ФМ-фазы x. Магнитное поле ориентировано

в плоскости пленки (T = 296К). Точки — эксперимент,

сплошные линии — формула Киттеля (1), штриховые ли-

нии — зависимость (2)

более высоких концентрациях x зависимость f(H)

для пика ФМР описывается формулой Киттеля

f = γFMR

√
H(H + 4πM), (1)

где гиромагнитное отношение γFMR ≈ 2.92ГГц/кЭ
соответствует g-фактору g ≈ 2.1, а эффективное по-
ле размагничивания пленки 4πM увеличивается с
ростом x.

Для пика ЭПР зависимость f(H) в области вы-
соких частот описывается линейной функцией

f = γ(H + δH), (2)

где гиромагнитное отношение γ ≈ 6.0ГГц/кЭ со-
ответствует g-фактору g ≈ 4.3, а сдвиг линии δH

увеличивается с ростом x.
Согласно простой модели, предложенной в [7],

сдвиг линии δH в формуле (2) возникает из-за вза-
имодействия ПМ-ионов с ФМ-гранулами и опреде-
ляется эффективным полем

δH = JM, (3)

которое действует на ПМ-ион со стороны ансамбля
ФМ-гранул (M — средняя намагниченность массива
ФМ-гранул, J — константа эффективного поля).

В работах [7,8] это поле связывается с обменным
взаимодействием ионов с гранулами. В этом случае
безразмерная величина J имеет смысл константы
эффективного обменного поля. Как будет показано
ниже, возможно альтернативное объяснение возник-
новения эффективного поля JM диполь-дипольной
природы.

3.2. Диаграмма δH − 4πM .

Проявление «поля Лоренца»?

Формулы (1)–(3) на качественном уровне объ-
ясняют коррелированное смещение линий ФМР и
ЭПР в низкие поля при увеличении концентра-
ции x. Действительно, в обоих случаях сдвиг пи-
ка поглощения определяется средней намагниченно-
стью пленки M . Величины 4πM и δH могут быть
определены экспериментально по положениям пи-
ков ФМР и ЭПР соответственно. При этом эф-
фективная константа J определяется соотношением
J/4π = δH/4πM .

Надо отметить, что эффективное поле 4πM в
формуле (1), вообще говоря, может зависеть от фор-
мы и анизотропии ФМ-гранул и отличаться от ста-
тического значения 4πM для пленки. Равенство
этих величин можно ожидать в случае сферических
гранул при отсутствии выделенной оси анизотро-
пии [56, 57]. В нашем случае это условие, по-види-
мому, выполняется для большинства структур, за
исключением нанокомпозитов на основе диэлектри-
ческой матрицы LiNbO3, где гранулы имеют вытя-
нутую форму в направлении роста пленки [4, 9, 14].

В предположении обменной природы эффектив-
ного поля δH можно было бы ожидать, что кон-
станта J в формуле (3) должна зависеть от многих
факторов: химического состава гранул и диэлектри-
ческой матрицы, содержания ФМ-фазы в наноком-
позите, температуры. Однако, как выяснилось, эта
константа является достаточно универсальной.

На рис. 4 представлена сводная диаграмма
δH − 4πM для всех исследованных пленок. Видно,
что независимо от конкретного состава нано-
композитов экспериментальные точки ложатся
вблизи некоторой универсальной линейной зави-
симости. Этот универсализм означает, что сдвиг
поля ЭПР δH главным образом определяется
средней намагниченностью пленки, а потому имеет
диполь-дипольное происхождение, как и поле раз-
магничивания 4πM . При этом отношение δH/4πM
составляет приблизительно 1/3, т. е. δH ≈ 4πM/3,
и константа J примерно соответствует размагничи-
вающему фактору сферы J ≈ 4π/3.
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Рис. 4. Сводная диаграмма δH − 4πM для всех иссле-

дованных образцов. Точки — экспериментальные данные,

полученные в настоящей работе, а также в предыдущих

работах [7, 8]. Штриховая линия соответствует зависимо-

сти δH = 4πM/3

Это наблюдение позволяет предположить, что
сдвиг пика ЭПР δH связан с так называемым «по-
лем Лоренца» дипольной природы, которое действу-
ет на ПМ-ионы со стороны ансамбля ФМ-гранул.
Понятие «поля Лоренца» возникает в задаче о вы-
числении локальных полей внутри (квази) сплош-
ной среды с учетом ее реальной неоднородности на
микроскопическом уровне. Эта концепция больше
известна из курсов общей физики в приложении к
расчету локальных электрических полей в диэлек-
трических кристаллах [58,59], а также при определе-
нии локальных магнитных полей в магнитоупорядо-
ченных средах методами ЯМР [60] и мюонной спек-
троскопии [61]. В приложении к магнетизму нано-
структур она иногда обсуждается в теоретических
работах [56, 57, 62]. Возможное экспериментальное
проявление поля Лоренца в подобных системах рас-
сматривалось в работах [63,64] при изучении темпе-
ратурной зависимости восприимчивости нанограну-
лярных пленок.

Метод Лоренца вычисления локального поля
Hloc в некоторой выделенной точке внутри неодно-
родной среды предполагает разложение этого поля
на несколько составляющих:

Hloc = H+Hdem +HL +
∑

Hdip . (4)

Здесь H — внешнее магнитное поле, Hdem — по-
ле размагничивания, связанное с формой образца.
В нашем случае мы имеем дело с тонкой пленкой,
поэтому это слагаемое имеет вид

Hdem = −4πM⊥,

где M⊥ — векторная составляющая намагниченно-
сти, перпендикулярная плоскости пленки. Третье
слагаемое в (4) HL — поле Лоренца, создаваемое
воображаемой сферической полостью («сферой Ло-
ренца»), вырезанной в намагниченной среде вокруг
выбранной точки. Оно определяется известной фор-
мулой

HL =
4π

3
M.

Наконец, последнее слагаемое представляет собой
сумму дипольных полей Hdip , создаваемых в вы-
бранной точке магнитными диполями (ФМ-грану-
лами), расположенными внутри сферы Лоренца.

Частота ЭПР магнитных ионов определяется ло-
кальными полями на каждом из них с учетом ука-
занных четырех вкладов: f = γ|Hloc|. При этом по-
следний вклад в (4) носит случайный характер из-за
беспорядочного расположения ФМ-гранул внутри
сферы Лоренца. Можно предположить, что усред-
ненное значение этого вклада по всем ПМ-центрам
равно нулю. Такое допущение, по-видимому, оправ-
дано в случае изотропного распределения сфери-
ческих гранул в диэлектрической матрице [59, 65].
В указанной ситуации последний вклад в (4) приво-
дит лишь к уширению результирующей линии ЭПР,
а сдвиг пика поглощения определяется только пер-
выми тремя слагаемыми:

f = γ|H− 4πM⊥ + 4πM/3|. (5)

В случае ориентации магнитного поля в плоско-
сти пленки поле размагничивания не возникает
(M⊥ = 0), при этом реализуется ситуация H ‖ M, и
формула (5) преобразуется к виду

f = γ(H + 4πM/3). (6)

Таким образом, наличие «поля Лоренца» в грану-
лярной среде может объяснить сдвиг пика ЭПР
δH = 4πM/3. Экспериментально наблюдаемые от-
клонения от этой величины, которые выражаются
на рис. 4 в виде разброса точек относительно тео-
ретической прямой, могут быть вызваны различны-
ми причинами: необходимостью более аккуратного
учета вклада четвертого слагаемого в формуле (4),
несферичностью гранул, наличием дополнительных
обменных взаимодействий.
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Отметим, что наилучшее согласие с моде-
лью достигается для пленок нанокомпозита
(CoFeB)x(Al2O3)100−x, для которого характерна
близкая к сферической форма гранул малого
диаметра 2–4 нм [9, 12]. Пленки данного состава
выделяются также наиболее узкими пиками резо-
нанса (рис. 1), что свидетельствует о более высокой
степени однородности системы.

Заметим, что наличие беспорядочных магнито-
дипольных взаимодействий в системе приводит к от-
клонениям локальных полей на ПМ-центрах от на-
правления внешнего магнитного поля. В этой ситу-
ации ЭПР может возбуждаться не только попереч-
ным, но и продольным высокочастотным полем, что
и наблюдается экспериментально.

3.3. Случай отклонения поля из плоскости

пленки (комнатная температура)

Согласно формуле (5), в случае отклонения маг-
нитного поля из плоскости пленки на произвольный
угол θH необходим учет дополнительного вклада в
частоту ЭПР, связанного с появлением поля раз-
магничивания 4πM⊥. В частности, при нормальной
ориентации поля, когда H ‖ M = M⊥, частотно-
полевая зависимость принимает вид

f = γ(H − 8πM/3). (7)

Таким образом, по сравнению с «касательной» гео-
метрией, пик ЭПР сдвигается в сторону более силь-
ных полей. Этот эффект наблюдается эксперимен-
тально (рис. 5). Напомним, что при отклонении поля
из плоскости пленки линия ФМР также сдвигается
в сильные поля. В нормальном поле положение пика
ФМР определяется известной формулой Киттеля:

f = γFMR(H − 4πM). (8)

Как было показано в работе [7], угловая зави-
симость поля ЭПР Hres(θH) может быть рассчита-
на аналитически в пренебрежении зависимостью на-
магниченности пленки от магнитного поля. Такое
приближение можно считать адекватным для пле-
нок с достаточно высоким содержанием ФМ-фазы в
не слишком слабых магнитных полях, когда можно
пренебречь эффектами суперпарамагнетизма. В ра-
боте [7] было продемонстрировано хорошее согласие
рассчитанных и экспериментальных угловых зави-
симостей Hres(θH).

Покажем, что учет суперпарамагнетизма пленок
при наличии поля Лоренца позволяет хорошо опи-
сать частотно-полевые зависимости для пика ЭПР
в касательной и нормальной геометриях с помощью
формул (6), (7).
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Рис. 5. Спектры магнитного резонанса в нанокомпози-

те (CoFeB)47(Al2O3)53 при различных ориентациях маг-

нитного поля относительно плоскости пленки (θH). Спек-

тры получены при комнатной температуре на частоте

f ≈ 25 ГГц в поперечной геометрии возбуждения резонан-

са (h ⊥ H)

На рис. 6а изображены экспериментальные за-
висимости f(H) для пиков ФМР и ЭПР, получен-
ные в двух геометриях для одного из образцов
(CoFeB)x(Al2O3)100−x. Штриховые линии соответ-
ствуют расчету по формулам Киттеля (1), (8) для
пика ФМР и (6), (7) для пика ЭПР в предположе-
нии постоянства величины 4πM = 4πMS («идеаль-
ная» ФМ-пленка). Видно, что в этом случае фор-
мулы справедливы лишь в области высоких частот
(сильных полей). Отклонения в слабых полях объяс-
няются уменьшением величины 4πM по сравнению
с ее значением в насыщении 4πMS .

На рис. 6б полевые зависимости 4πM(H) для
касательной и нормальной геометрий пересчитаны
из экспериментальных данных по ФМР с помощью
формул Киттеля (1), (8). В касательной геомет-
рии полученную зависимость 4πM(H) с достаточ-
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Рис. 6. а) Частотно-полевые зависимости f(H) для пиков

ФМР и ЭПР в пленке (CoFeB)48(Al2O3)52 в касательном

и нормальном поле (T = 296К). б) Полевые зависимости

величины 4πM(H). Точки — экспериментальные данные,

линии — расчет. Штриховые линии соответствуют случаю

идеальной ФМ-пленки с 4πM = 4πMS , сплошные линии

получены с учетом полевой зависимости 4πM

ной точностью можно описать обычной функцией
Ланжевена L(x) для суперпарамагнетиков:

4πM = 4πMSL

(
µH

kBT

)
,

где µ — магнитный момент ФМ-гранул, kB — кон-
станта Больцмана (для рассматриваемого наноком-
позита µ ≈ 104µB магнетонов Бора). При этом в нор-
мальной геометрии экспериментальная зависимость
4πM(H) описывается аналогичной формулой с за-
меной H на «внутреннее» поле Hin = H − 4πM :

4πM = 4πMSL

(
µ(H − 4πM)

kBT

)

с теми же параметрами µ и 4πMS . В данном случае
функция 4πM(H) не выражается в явном виде, но
может быть определена параметрически, если рас-
сматривать величину Hin как параметр.

С учетом расчетных полевых зависимостей 4πM

в двух геометриях на рис. 6а сплошными линиями
построены результирующие зависимости f(H), по-
лученные по формулам Киттеля (1), (8) для пика
ФМР и (6), (7) для пика ЭПР. Видно, что учет «поля
Лоренца» в формулах (6), (7) обеспечивает близкое
к идеальному описание экспериментального поведе-
ния пика ЭПР.

3.4. Температурная эволюция спектров

В работе [8] мы исследовали температур-
ную эволюцию спектров магнитного резонанса в
пленках нанокомпозитов (CoFeB)x(Al2O3)100−x

с содержанием ФМ-фазы x ≈ 47–51 ат. % и
(CoFeB)x(LiNbO3)100−x с x ≈ 30–40 ат. %. На ка-
чественном уровне образцы демонстрировали
идентичное поведение. В случае ориентации маг-
нитного поля в плоскости пленки при уменьшении
температуры от 360 до 4.2К линия ФМР моно-
тонно сдвигается в сторону слабых полей, что
объясняется увеличением намагниченности пленки
и, соответственно, поля размагничивания 4πM .
При этом линия ЭПР (g ≈ 4.3) также сдвигается в
слабые поля в согласии с формулой δH ≈ JM , где
J ≈ 4π/3 (см. рис. 4).

Необычной особенностью в поведении пика ЭПР
оказалось то, что его интенсивность падала с умень-
шением температуры, и ниже T ≈ 60К он переста-
вал наблюдаться. В настоящей работе установлено,
что аналогичное поведение линии ЭПР (g ≈ 4.3)
воспроизводится для пленок MxD100−x различно-
го состава в случае достаточно высокого содержа-
ния в них ФМ-фазы x & 30 ат. %. Наблюдаемое
уменьшение интенсивности пика ЭПР с понижени-
ем температуры противоречит типичной ситуации
для систем, слабо допированных ионами Fe и Co,
где ослабление линии ЭПР происходит, наоборот, с
ростом температуры [19–22,53–55].

Оказалось, что для исследуемых нанокомпози-
тов переход к пределу низких концентраций ФМ-
фазы x . 30 ат. % приводит к более традиционному
температурному поведению пика ЭПР. На рис. 7 по-
казаны спектры магнитного резонанса при разных
температурах для пленки (CoFeB)25(Al2O3)75 в ка-
сательном поле. Как видно на рисунке, при пони-
жении температуры от 296 до 60К интенсивность
пика ЭПР существенно возрастает. Аналогичное, но
несколько менее выраженное усиление интенсивно-
сти наблюдается и для пика ФМР («суперпарамаг-
нитного» резонанса в другой терминологии). В этом
отношении эволюция спектров в диапазоне темпера-
тур 60–296К оказывается вполне естественной.
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Однако при дальнейшем понижении температу-
ры от 60 до 4.2К вид спектров существенно меняет-
ся. В поперечной геометрии возбуждения резонанса
(h ⊥ H) видно, что пик ФМР сильно уширяется и
сдвигается в слабые поля. Пик ЭПР, наблюдаемый
в продольной геометрии (h ‖ H), исчезает. В то же
время возникает сильное поглощение в окрестности
H = 0. Маленький пичок, проявляющийся в слабых
полях при T = 4.2К, обусловлен ПМ-примесями в
ситалловой подложке [8].

Наблюдаемая трансформация спектров в обла-
сти низких температур, вероятно, связана с умень-
шением тепловых флуктуаций в системе ПМ-ионов
и ФМ-наногранул и образованием более крупных
магнитоупорядоченных кластеров, связанных об-
менными и магнитодипольными взаимодействиями.
Это сопровождается подавлением ЭПР индивиду-
альных ионов и формированием коллективных мод
магнитных колебаний с широким спектром частот
из-за сильной неоднородности системы и флуктуа-
ций локальной анизотропии. Такой сценарий объяс-
няет наблюдаемое исчезновение пика ЭПР и сильное
уширение пика ФМР в области низких температур.

Далее можно предположить, что с увеличени-
ем содержания ФМ-фазы в нанокомпозите форми-
рование макроскопических магнитоупорядоченных
кластеров начинает происходить при более высоких
температурах. Это объясняет расширение темпера-
турного интервала, в котором наблюдается «ано-
мальное» поведение пика ЭПР, а также исчезнове-
ние этого пика при концентрациях ФМ-фазы выше
порога перколяции.

Можно также ожидать, что из-за высокой сте-
пени беспорядка низкотемпературное состояние си-
стемы приобретает черты спинового (кластерного)
стекла. Такое состояние характеризуется большой
плотностью локальных минимумов энергии, соот-
ветствующих различным магнитным конфигураци-
ям системы. Плотность этих минимумов (квазирав-
новесных состояний) уменьшается с увеличением
магнитного поля, когда система стремится к насы-
щению. Таким образом, рост поглощения в окрест-
ности H = 0, наблюдаемый в низкотемпературных
спектрах при h ‖ H, можно связать с возбуждени-
ем переходов между различными квазиравновесны-
ми состояниями системы.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Методом магнитного резонанса исследованы
пленки металл-диэлектрических наногрануляр-
ных композитов MxD100−x с различным составом
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Рис. 7. Спектры пленки (CoFeB)25(Al2O3)75 при различ-

ных температурах T = 4.2–296K, полученные в касатель-

ном поле на частоте f ≈ 25 ГГц в поперечной (а) и про-

дольной (б ) геометриях возбуждения резонанса. В слу-

чае продольной геометрии вертикальный масштаб спек-

тров увеличен в 20 раз по сравнению с поперечной гео-

метрией

(M = Fe, Co, CoFeB; D = Al2O3, SiO2, LiNbO3)
и содержанием металлической ФМ-фазы x. Экс-
периментальные спектры содержат линию ФМР
от ансамбля ФМ-гранул, а также дополнитель-
ный пик поглощения с эффективным g-фактором
g ≈ 4.3, который мы связываем с резонансом на
ПМ-центрах, присутствующих в диэлектрической
среде в промежутках между ФМ-гранулами. В ка-
честве таких центров могут выступать ионы Fe3+ и
Co2+, диспергированные в изолирующей матрице в
процессе осаждения пленок.

С увеличением концентрации ФМ-фазы наблю-
даемая линия ЭПР демонстрирует дополнительный
сдвиг, зависящий от ориентации магнитного поля
относительно плоскости пленки. Экспериментально
установлена связь этого сдвига с величиной поля
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размагничивания пленки 4πM . В случае ориента-
ции поля в плоскости пленки линия ЭПР смеща-
ется в слабые поля на величину примерно 4πM/3

относительно своего положения в пределе низких
концентраций ФМ-фазы. Напротив, при нормаль-
ной ориентации поля пик ЭПР оказывается сдви-
нут в сильные поля на величину около 8πM/3. Та-
кое поведение можно объяснить полями магнитоди-
польной природы, действующими на ПМ-центры со
стороны ансамбля ФМ-гранул: поля размагничива-
ния −4πM , которое возникает при нормальном на-
магничивании пленки, и поля Лоренца 4πM/3, не
зависящего от ориентации внешнего поля.

Флуктуации величины и направления локаль-
ных дипольных и обменных полей на ПМ-центрах
приводят тому, что пик ЭПР проявляется не только
в обычной поперечной, но и в продольной геометрии
возбуждения резонанса.

Наличие магнитных взаимодействий в системе
ПМ-ионов и ФМ-гранул также приводит к своеоб-
разной температурной зависимости амплитуды пика
ЭПР. При охлаждении из области высоких темпера-
тур интенсивность линии ЭПР сначала увеличива-
ется из-за роста восприимчивости ПМ-ионов. Одна-
ко при низких температурах ослабление тепловых
флуктуаций приводит к формированию макроско-
пических связанных кластеров из ПМ-ионов и ФМ-
гранул. В этой ситуации пик ЭПР от индивидуаль-
ных ионов уменьшается вплоть до его полного ис-
чезновения, когда связанное магнитоупорядоченное
состояние распространяется на всю пленку.

Таким образом, в настоящей работе мы пока-
зали, что ПМ-ионы, диспергированные в изолиру-
ющей матрице в металл-диэлектрических наногра-
нулярных композитах, могут выступать в роли ин-
дикаторов магнитных взаимодействий, присутству-
ющих в системе. Эти взаимодействия проявляют-
ся при исследовании особенностей поведения линии
ЭПР диспергированных ионов.

Финансирование. Работа выполнена в рамках
государственного задания и при поддержке Россий-
ского научного фонда (проект №22–29–00392).
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