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С помощью угловых зависимостей коэрцитивной силы, кривых необратимой восприимчивостим и
δ M-кривых проводится исследование взаимосвязи структурных характеристик с межкристаллитным маг-
нитным взаимодействием и процессами перемагничивания в ”сплошных” пленках сплавов Co–W, Co–Ni–W
и Co-содержащих металоксидных гетероструктурах на поверхности алюминия.

Введение

Высококоэрцитивные пленки сплавов на основе ко-
бальта привлекают внимание многих исследователей,
занимающихся изучением магнитных сред [1,2]. Диа-
пазон изменения магнитных параметров таких пленок
весьма широк, что позволяет использовать их как для
продольной, так и для вертикальной записи информации.
Однако процессы перемагничивания, межкристаллитное
магнитное взаимодействие, представляющие значитель-
ный практический и научный интерес, в основном были
изучены на пленках, полученных путем конденсации
в вакууме [3–5]. Значительно меньше изучены процессы
перемагничивания в электрохимических пленках [6,7],
хотя технические возможности управления их характери-
стиками шире. Так, электрохимическое заполнение анод-
ных оксидных пленок (АОП) на поверхности алюминия
магнитным материалом позволяет достаточно просто
контролировать магнитное разделение игольчатых кри-
сталлитов и их диаметр варьированием геометрических
параметров ячеистой структуры АОП [8]. Нельзя не
учитывать и низкую себестоимость электрохимических
методов получения пленок.

В настоящей работе проводится исследование взаимо-
связи структурных характеристик с межкристаллитным
магнитным взаимодействием и процессами перемагничи-
вания в ”сплошных” пленках сплавов Co–W, Co–Ni–W
и Co-содержащих металоксидных гетероструктурах на
поверхности алюминия. В первом случае магнитное
разделение кристаллитов менее выражено и обусловлено
более высокой концентрацией дефектов кристаллической
решетки, примесных атомов, соединений и т. п. в меж-
кристаллитных прослойках и, как следствие, снижением
магнитного момента прослоек. Варьирование режимом
осаждения и/или послеэлектролизной обработки приво-
дит для пленок на основе Сo–W к изменению различных
структурных параметров: размера и формы кристал-
литов, текстуры и степени ее совершенства, ширины
граничных областей, что, с одной стороны, влияет на
магнитные характеристики кристаллитов и их магнитное
разделение, с другой стороны, усложняет интерпретацию
результатов проведенных исследований.

Методы получения пленок и измерения
их характеристик

Пленки сплавов на основе Co–W получали путем
электрохимического осаждения на медные подложки из
сульфатно-хлоридных электролитов, близких по составу
к описанным в работах [7,9]. Режимы осаждения пленок
Co–W: pH=6.6, плотность тока 10 mA/cm2 и температура
электролита 18–50◦C. Пленки Co–Ni–W состава 10 wt%
Ni и 15 wt%W получали при несколько отличающихся
режимах: pH=3.5–5.3, плотность тока 55 mA/cm2 и тем-
пература электролита 18–55◦C. Co-содержащие метал-
локсидные гетероструктуры получали электрохимиче-
ским осаждением в поры, сформированные на поверх-
ности алюминия АД-1 анодированием в сернокислом
электролите при условиях, аналогичных [10]. Отдельные
образцы отжигались при 240◦C в вакууме 10−5 Torr.
Структуру пленок изучали с помощью дифрактоме-
тра ДРОН-2, электронных микроскопов ЭВМ-100 ЛМ
и JEOL-100CX, магнитные характеристики — с помощью
автоматизированного вибромагнитометра в полях до
15 kOe.

Различие кристаллических структур пленок оказывает
влияние на характер межкристаллитного магнитного
взаимодействия и процессы перемагничивания. К со-
жалению, методы прямого наблюдения перемагничива-
ния можно использовать лишь в ограниченных случаях
(например, лоренцева микроскопия возможна только
на свободных и тонких пленках), поэтому достаточно
широко используются косвенные методы, в частности
методы измерения угловых зависимостей коэрцитивной
силы, остаточной намагниченности, вращательного ги-
стерезиса, потерь на перемагничивание [3–6].

В случае перемагничивания образца, состоящего из
изолированных кристаллитов, некогерентным вращени-
ем угловая зависимость коэрцитивной силы описывается
формулой [11]

Hc = H0
1.08S−2(1− 1.08S−2)

[(1− 1.08S−2)2 − sin2 ϕ(1− 1.16S−2)]1/2
, (1)

где S = R/R0, R — радиус частицы; R0 — характе-
ристический радиус, определяемый энергией обменного
взаимодействия и намагниченностью насыщения.
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Определить характер магнитного взаимодействия ме-
жду кристаллитами можно, в частности, по результатам
измерений δM(H)-функции, необратимых восприимчи-
востей χd

irr и χr
irr [5], определяемых как

δM(H) = Id(H)− (I∞ − 2Ir (H)),

χd
irr = dId/dH, χr

irr = dIr /dH,

где I∞ — остаточная намагниченность после выключе-
ния насыщающего поля; Id(H) и Ir (H) — также оста-
точные намагниченности после выключения поля H, но
в первом случае прикладывалось отрицательное поле к
образцу в состоянии I∞, а во втором — положительное
поле к размагниченному образцу; Hr и H ′r — поля, при
которых Id(H) = 0 и Ir (H ′r ) = 0.5I∞.

Согласно [12], для невзаимодействующих однодомен-
ных частиц справедливо δM(H) = 0, Hr = H ′r . Если
взаимодействие между однодоменными кристаллитами
носит магнитостатический (дипольный) характер, то
δM(H) < 0, Hr < H ′r . В случае же разбиения кристалли-
тов на домены и/или обменного взаимодействия между
кристаллитами δM(H) > 0, Hr > H ′r .

О характере взаимодействия можно судить также по
положениям пиков χirr(H) на оси полей: при отсутствии
взаимодействия пики совпадают, при дипольном взаи-
модействии пик χd

irr(H) сдвинут по сравнению с пиком
χr

irr(H) в область более слабых полей, а при обменном,
наоборот, пик χd

irr(H) по сравнению с пиком χr
irr(H)

сдвинут в область более сильных полей.

Структурные исследования

Как показали рентгеновские и электронно-микроско-
пические исследования, пленки Co–W, осажденные на
медные подложки, состоят из отдельных кристаллитов,
представляющих собой твердый раствор на основе ГПУ
кобальта [9]. При температуре электролита 20◦C пер-
воначально осаждается переходный слой толщиной око-
ло 50 nm, состоящий из хаотически ориентированных
равноосных кристаллитов, разделенных прослойками с
повышенной концентрацией дефектов, включений, водо-
рода и гидроокиси Co(OH)2. С ростом толщины пленки
формируются столбчатые зерна диаметром 40–50 nm
с текстурой [001].

В процессе роста столбчатых кристаллитов на их
активной поверхности постепенно увеличивается коли-
чество адсорбционных частиц примесей и золей гидро-
ксидов, которые периодически захватываются на дви-
жущихся ступенях роста. Это приводит к образованию
в столбиках зон с повышенной степенью искажений
кристаллической решетки, разделяющих области с более
совершенным кристаллическим строением. При повы-
шении температуры электролита относительная адсорб-
ция примесей и гидроксидов уменьшается, а скорость
роста столбиков увеличивается, вследствие чего бло-
ки принимают вытянутую форму в направлении роста
столбика [9]. Некоторые результаты измерения состава

Условия получения, состав, текстура и магнитные характери-
стики пленок Co–W, Co–Ni–W (h = 1 µm)

№ T, W, Текстура Hc, Hr , H′r ,
образца ◦C wt% /pH Oe Oe Oe

Co–W 1∗ 18 15/6.6. [001] 639 843 848
2 18 15/6.6 [001] 175 230 490
3 29 15/6.6 сл.[001] 536 628 634
4 40 16/6.6 [100] 391 422 583

5∗∗ 19 15/6.6 [001] 168 227 374
CoNi 6 19 /3.5 сл.[001] 146 245 239

-W 7 19 /4.5 [001] 233 292 307
8 19 /5.3 [001] 460 478 541
9 47 /5.3 [001] 555 635 694

∗ Толщина 0.05 m, ∗∗ отожженный образец 2.

пленок, их текстуры и магнитных характеристик в за-
висимости от температуры электролита и водородного
показателя pH приведены в таблице. В пленках Co–W
повышение температуры электролита до 32◦C приводит
к переориентации оси с ГПУ решетки в плоскость
пленки и появлению кристаллитов пластинчатой формы,
одновременно общее количество примесей уменьшается.
При температуре электролита 40–45◦C все кристаллиты
приобретают пластинчатую форму.

В пленках Co–Ni–W наблюдается более слабая зави-
симость текстуры от температуры электролита: переход
текстуры [001] в текстуру [100] происходит при темпера-
туре электролита 47◦C. Более устойчива текстура и при
изменении pH: так, в диапазоне 3.5 < pH < 5.3 текстура
остается постоянной — [001]. Следует ожидать, что при
такой вариации pH концентрация примесей существенно
изменится: так, для сравнения в электроосажденных
пленках Co концентрация примесей увеличивается от
2.3 · 1015 при pH=1.7 до 1.4 · 1017 cm−3 при pH=5.7 [13].

Пленки кобальта, состоящие из отдельных игольча-
тых кристаллитов диаметром (диаметром пор АОП) 18
и 30 nm и длиной ∼ 1µm, характеризуются структурой
ГПУ фазы с хаотической ориентацией осей c (отношение
интенсивностей рентгеновских пиков I002/I100 = 2−3).
Отжиг при приведенных выше условиях практически не
влияет на геометрические параметры столбчатой (ячеи-
стой) структуры обоих типов пленок.

Магнитные измерения и обсуждение
результатов

Исследуемые в настоящей работе ”сплошные” пленки
на основе Co и структуры на основе АОП состоят из
кристаллитов, изолированных друг от друга прослойка-
ми (границами) с пониженными значениями намагни-
ченности (или немагнитными). Сами кристаллиты по
своим размерам (18–30 nm диаметр игольчатых частиц
структур на поверхности АОП и 45–50 nm диаметр
столбчатых кристаллитов пленок на основе Co–W) близ-
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Рис. 1. Зависимость коэрцитивной силы от угла перемагничи-
вания: — расчетные кривые,−◦−— эксперимент, кривая 5
рассчитана по теории смещения [14]; 1 — пленка Co с порами
18 nm, 2 — образец 3 после отжига, 3 — пленка Co с порами
диаметром 30 nm, 4 — пленка Co-20 wt% W с текстурой [001],
5 — пленка Co-20 wt% W с текстурой [100].

ки к однодоменным. Предположение об однодоменно-
сти кристаллитов представляется обоснованным: оцен-
ки критического размера абсолютной однодоменности
кобальта [14] дают значения около 30 nm, если учесть
понижение намагниченности насыщения пленок Co–W
по сравнению с чистым кобальтом, то критический
размер однодоменности увеличится. При большой энер-
гии магнитной одноосной анизотропии, достигающий
примерно 106 erg/cm3, отдельные кристаллиты можно
рассматривать как постоянные магнетики. В случае,
когда энергия анизотропии заметно превосходит энер-
гию магнитостатического взаимодействия кристаллитов,
пленка представляет собой ансамбль изолированных не-
взаимодействующих частиц и, согласно [5], δM(H) = 0,
Hr = H ′r , а угловая зависимость коэрцитивной силы
описывается выражением (1).

Измерения на Co-содержащих АОП, состоящих из
отдельных кристаллитов (иголок), пространство изо-
лированных друг от друга, подтверждают этот вывод:
угловые зависимости коэрцитивной силы на начальном
участке хорошо совпадают с расчетными, если принять
S = 1.43, 1.38 и 1.42 для кривых 1–3 соответственно
(рис. 1). Если же учесть конечные размеры частиц
кобальта (в расчетах [11] рассматриваются бесконечно
длинные цилиндры) и дисперсию осей легкого намагни-

чивания и поля анизотропии, то совпадение эксперимен-
тальных и расчетных кривых будет еще лучше (такая
коррекция проведена для одноосных пленок кобальт–
хром с параметрами, близкими к параметрам исследован-
ных пленок [15]). Отметим, что при различии величины
Hc1 пленок с разным диаметром пор, что согласуется с
теорией [8], соответствующие величины S практически
совпадают, что может быть обусловлено как недостатком
экспериментальных данных, в частности, относительно
вклада кристаллографической составляющей магнитной
анизотропии, так и некоторой условностью использо-
ванного модельного рассмотрения. В то же время уве-
личние Hc1 в отожженных покрытиях сопровождается
уменьшением S, т. е. происходящее в данном случае
совершенствование кристаллической структуры игольча-
тых частиц и соответствующий рост анизотропии можно
трактовать и как рост доли процессов вращения при
перемагничивании, что подтверждается также уменьше-
нием интеграла вращательного гистерезиса отожженных
структур [16].

Некогерентным вращением перемагничиваются и
пленки кобальт-вольфрам, обладающие текстурирован-
ной [001] структурой на основе ГПУ кобальта и столб-
чатой структурой кристаллитов. Эксперимент (рис. 1,
кривая 4) по крайней мере до 30−40◦ совпадает с расче-
том, если принять S = 1.30, однако при больших углах
перемагничивания значительное расхождение экспери-
ментальной и расчетной кривых указывает на существен-
ный вклад иного механизма перемагничивания, а именно
процессов смещения доменных границ [4,7].

Рассмотренные выше примеры показывают, что в плен-
ках Co и Co–W (20 wt%W), осажденных при комнатной
температуре (текстура [001]), процессы перемагничива-
ния хорошо описываются моделью изолированных одно-
осных кристаллитов. Однако при снижении энергии маг-
нитной одноосной анизотропии или росте намагничен-
ности насыщения сильнее проявляется влияние магнито-
статического взаимодействия. Такой случай реализуется
в пленках Co–W, Co–Ni–W c 15 wt%W, где, несмотря
на столбчатый тип структуры и текстуру [001], магнит-
ный момент лежит в плоскости пленки. Это означает,
что энергия размагничивающего поля превосходит маг-
нитокристаллическую энергию, поэтому представление
о пленках как об ансамбле невзаимодействующих частиц
оказывается некорректным. Анализ экспериментальных
результатов свидетельствует о наличии магнитостатиче-
ского взаимодействия, поскольку в большинстве исследо-
ванных пленок δM < 0, Hr < H ′r (см. таблицу и рис. 2).

При обсуждении результатов следует иметь в виду
также и тот факт, что, несмотря на достаточно совер-
шенную текстуру [001], столбики состоят из отдельных
несколько разориентированных относительно друг друга
блоков, разделенных зонами с повышенной концентра-
цией искажений кристаллической решетки [9]. Таким
образом, блоки внутри столбиков можно рассматривать
как однодоменные частицы, между которыми наблюда-
ется магнитостатическое взаимодействие. На справедли-
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Рис. 2. Полевые зависимости δM, снятые на пленках Co–W. Номера кривых соответствуют номерам образцов в таблице.

вость этого предположения указывают результаты из-
мерений магнитных характеристик образцов 2 (Co–W)
и 8 (Co–Ni–W): в обоих образцах δM(H) < 0. Кос-
венным подтверждением магнитостатического взаимо-
действия между блоками служат и результаты анало-
гичных измерений на образце 1 (Co–W), полученном,
как и образец 2 (Co–W), при комнатной температуре:
магнитостатическое взаимодействие в образце 1 практи-
чески отсутствует. Причиной отсутствия взаимодействия
является отсутствие в образце 1 блочной структуры, так
как его толщина совпадает с толщиной переходного слоя,
состоящего из равновесных кристаллитов.

В пользу вышесказанного может свидетельствовать
и уменьшение величины взаимодействия в отожжен-
ных пленках Co–W (h = 1µm) с текстурой [001]
(рис. 2, кривая 5), обусловленное уменьшением маг-
нитного разделения элементов субструктуры вследствие
снижения концентрации и перераспределения дефектов
кристаллического строения. В результате наблюдается
снижение вклада элементов субструктуры в результи-
рующее магнитостатическое взаимодействие (при прак-
тически неизменном вкладе межкристаллитного взаимо-
действия).

С ростом температуры электролита адсорбция ги-
дроксидов уменьшается, уменьшается и вероятность их
захвата растущей кристаллической решеткой, одновре-
менно начинается перестройка текстуры [001] в тексту-
ру [100]. В результате примеси оттесняются к границам
кристаллитов, а кристаллическая решетка в столбиках
становится более совершенной, что приводит к постепен-
ному исчезновению блочности в кристаллитах и осла-
блению их вклада в магнитостатическое взаимодействие
(образец 3 (Co–W)). Говорить же о значительном маг-
нитостатическом взаимодействии между кристаллитами
нет оснований, поскольку границы между кристаллита-

ми остаются достаточно широкими. Необходимо также
учитывать и переориентацию в плоскость пленки оси
текстуры [001], вдоль которой энергия магнитокристал-
лической анизотропии максимальна.

Следует отметить, что в образце 3 картина представля-
ется более сложной. Если судить по кривым необратимой
восприимчивости (рис. 3), то в слабых полях наблюда-
ется обменное взаимодействие (пик χr лежит левее пи-
ка χd), а в сильных полях — магнитостатическое (пик χr

лежит правее пика χd). Вероятно, при температуре элек-
тролита 29◦C происходит не только совершенствование
кристаллитов, но и увеличение их размеров. Последнее

Рис. 3. Полевые зависимости необратимой восприимчивости
пленки Co–W (образец 3): 1 — χd, 2 — χr .

Журнал технической физики, 2002, том 72, вып. 4



40 В.Г. Шадров, Р.И. Тагиров, А.В. Болтушкин

обстоятельство приводит к появлению кристаллитовв,
размер которых превосходит критический размер абсо-
лютной однодоменности. Одновременно частично сохра-
няется магнитостатическое взаимодействие между бло-
ками и проявляется магнитостатическое взаимодействие
между кристаллитами.

Дальнейшее повышение температуры электролита вы-
зывает появление новых структур, вместо столбиков
возникают пластинки, размеры кристаллитов увеличи-
ваются. Это приводит к ”очищению” кристаллита от
примесей, уменьшению относительного объема границ
и, как следствие, к уменьшению магнитной изоляции
кристаллитов и возрастанию магнитостатического взаи-
модействия (образцы 4 (Co–W) и 9 (Co–Ni–W)).

Исследование пленок Co–Ni–W, осажденных при раз-
личных значениях pH, позволяет выяснить влияние раз-
меров кристаллитов и их магнитной изоляции на ха-
рактер перемагничивания. Снижение pH c 5.3 до 3.5
резко (на 1–2 порядка) уменьшает количество примесей
в пленках [13], что должно сказываться как на толщине
межкристаллических границ, так и на размерах кри-
сталлитов: границы становятся тоньше, а кристаллиты
”чище” и крупнее. Это приводит к ослаблению магнито-
статического взаимодействия и к появлению обменного
взаимодействия (H ′r < Hr , образец 6).

Выводы

1. При электроосаждении кобальта в поры анодного
оксида алюминия получаются образцы, состоящие из
иглообразных ферромагнитных частиц, близких по сво-
им размерам к однодоменным и перемагничивающиеся
некогерентным вращением.

2. ”Сплошные” пленки Co–W, Co–Ni–W, осажденные
при комнатной температуре, состоят из кристаллитов,
разбитых на блоки, вклад которых, по-видимому, и об-
условливает наблюдаемое магнитостатическое взаимо-
действие.

3. Укрупнение кристаллитов и уменьшение количества
адсорбированных примесей, происходящее при повыше-
нии температуры электролита и снижении величины pH,
вызывает нарушение условия однодоменности, что про-
является как появление обменного взаимодействия ме-
жду кристаллитами.

Работа выполнена при финансовой поддержке ФФИ РБ
(грант № Т99–107) и NATO (грант № HTECH LG
N940656).
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