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распространенность ПЧД во много раз. Во-вторых, так как более тяжелые 
ПЧД поглощают БК значительно быстрее, диффузный нейтринный фон по
зволит наложить существенно более строгие ограничения на распростра
ненность ПЧД массой Mо » M..

Немаловажно также, что после поглощения БК возникает ЧД массой, 
равной массе поглощенного БК. Напомним, что столь легкие ЧД не могут 
образовываться в процессе гравитационного коллапса.

Авторы благодарны профессору В.Г. Барышевскому за поддержку в ра
боте.
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УДК 538.248

И.А БАШМАКОВ, BA. ДОРОСИНЕЦ. M T. ЛУКАШЕВИЧ. Т.Ф. ТИХОНОВА

СУПЕРПАРАМАГНЕТИЗМ НАНОКЛАСТЕРОВ КОБАЛЬТА 
В УГЛЕРОДНОЙ МАТРИЦЕ

Cobalt nanoclusters with an average size of 10 nm embedded in a carbon matrix were prepared 
by thermal treatment of carboxylated cellulose doped with cobalt cations. The cobalt nanoclustcrs 
exhibit a transition from ferromagnetic to superparamagnetic state with increasing temperature. The 
blocking temperature Ta and the magnetic anisotropy constant Keg  of the nanoclusters were esti
mated from the magnetic hysteresis curves as well as the temperature dependence of magnetization, 
being about 70 K and 5,0-IO4 J/nv\ respectively. The values of these parameters agree well with 
these of cobalt nanoclusters obtained by commonly used methods.
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Кластеры кобальта рассматриваются в качестве базовых элементов в 
устройствах магнитной памяти нового поколения со сверхвысокой плотно
стью записи. Магнитные свойства наночастиц в немагнитной матрице су
щественно отличаются от свойств объемных образцов и зависят от их раз
мера, геометрической формы, кристаллической структуры и степени струк
турного совершенства. Углерод является идеальным изолирующим мате
риалом для размещения кластеров кобальта, поскольку не образует ста
бильных карбидов кобальта. Этим обусловлено большое число исследова
ний, направленных на получение и изучение кластеров кобальта в углерод
ной матрице, появившихся в последние годы [1-8].

Традиционными методами формирования кластеров кобальта в углерод
ной матрице являются одновременное магнетронное или ионно-лучевое на
пыление углерода и кобальта на подложку в условиях высокого вакуума [2-6], 
а также осаждение в дуговом разряде [7, 8]. Нами был использован собст
венный Метод формирования кластеров кобальта в углеродной матрице пу
тем термической трансформации металл-целлюлозного предшественника, 
предложенный в [9], который заключается в замене протонов СООН-групп 
в волокнах карбоксилированной целлюлозы на катионы кобальта путем 
ионной сорбции с последующей термообработкой волокон. В процессе от
жига при температуре 700-900 °С происходит карбонизация целлюлозы, а 
катионы кобальта формируют кластеры, причем с ростом температуры 
средний размер кластеров увеличивается от 10 до 100 нм. Этот метод обла
дает определенными преимуществами по сравнению с традиционными, по
скольку равномерное на атомарном уровне распределение катионов метал
ла в предшественнике способствует равномерному распределению класте
ров кобальта в углеродной матрице. Кроме того, отжиг образцов проводит
ся в условиях слабого вакуума, а подбор режима термообработки позволяет 
плавно изменять размер кластеров кобальта, структуру и проводимость уг
леродной матрицы.

Ранее нами [9] установлено ферромагнитное поведение кластеров ко
бальта со средним размером 100 нм при комнатной температуре. В то же 
время образцы C(Co) с размером кластеров 10 нм при этих же условиях не 
обладали магнитным гистерезисом, что свидетельствовало об их нахожде
нии при комнатной температуре в суперпарамагнитном состоянии, так как 
сами кластеры наблюдались на электронно-микроскопических изображе
ниях [10].

В данной работе приводятся результаты исследования суперпарамагнит
ных свойств нанокластеров кобальта со средним размером около 10 нм в 
углеродной матрице в области низких температур. Образцы C(Co) были по
лучены путем термообработки металл-целлюлозных предшественников при 
температуре 700 °С. Петли гистерезиса намагничивания регистрировались в 
температурном интервале T=S-IQ К с помощью сверхпроводящего кванто
вого интерференционного магнитометра.

На рис. 1 приведены кривые намагничивания образцов для ряда темпе
ратур. Видно, что при T= 70 К, так же как и при T = 300 К [9, 10], на кривых 
намагничивания отсутствует гистерезис, который отчетливо проявляется 
при более низких температурах. Этот факт свидетельствует, что кластеры 
кобальта, полученные по нашей методике, обладают суперпарамагнитными 
свойствами в области высоких температур и ферромагнитными -  в области 
температур ниже 70 К.
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На рис. 2 представлена температурная зависимость коэрцитивной силы 
Hc образцов, установленная на основании петель гистерезиса намагничен
ности. Согласно расчету [11] для невзаимодействующих магнитных класте
ров температурная зависимость коэрцитивной силы дается соотношением

2/С
Po ~ '

'■eff
M c

1 -
( J  \ 0,77

Tn_ V a J _ ( 1)

Рис. 1. Кривые намагничивания для нанокластеров 
кобальта в углеродной матрице. 

Температура измерения: / -  5 К, 2 -  20 К, 3 -  40 К, 4 -  70 К

где ро -  магнитная постоянная, Ке$ -  константа магнитной анизотропии, 
Ms -  намагниченность насыщения, T -  температура, Tb -  температура бло
кировки.

Наилучшая аппроксимация м_ амУкг 
экспериментальной кривой 
достигается формулой (1) для 
значений Tb= 70,9 К и 
2 KeffIMs = 0,76. Полученное, 
таким образом значение тем
пературы блокировки хорошо 
коррелирует с температурой 
70 К, при которой отсутствует 
гистерезис на кривой намаг
ничивания.

Характерной особенно
стью суперпарамагнитного 
поведения нанокластеров, ох
лажденных в отсутствие 
внешнего магнитного поля, 
является уменьшение их на
магниченности с повышением 
температуры при проведении 
измерения в слабом поле. На
магниченность данных на
нокластеров в ферромагнит
ном состоянии при тех же ус
ловиях растет с повышением 
температуры. Таким образом, 
при переходе нанокластеров 
из ферромагнитного в супер
парамагнитное состояние на 
кривой температурной зави
симости намагниченности 
должен наблюдаться макси
мум. Температура блокиров
ки, определенная по этому
методу для полученных нами кластеров, составляет около 73 К (рис. 3), что 
незначительно превышает ее величину, определенную из аппроксимации 
кривой намагничивания по формуле (1). Отметим, что диаметр кластеров 
кобальта из работы [1], температура блокировки которых имеет приблизи
тельно такое же значение, составляет порядка 7 нм. Разброс значений тем
пературы блокировки, определенных разными методами, может быть, в ча
стности, обусловлен разбросом диаметров отдельных кластеров и, возмож
но, в некоторой степени магнитным взаимодействием между кластерами

10 50 60 т, к
Рис. 2. Температурная зависимость коэрцитивной 
силы нанокластеров кобальта (1) и ее аппроксимация 

уравнением 1 (2)
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кобальта. Этими же причинами может быть обусловлено и отклонение экс
периментальной зависимости коэрцитивной силы от теоретической зависи
мости (1).

Возможность перехода 
кластеров из ферромагнит
ного в суперпарамагнитное 
состояние с повышением 
температуры определяется 
соотношением энергии теп
лового движения и энергии 
магнитной анизотропии маг
нитной частицы. Так, для 
температуры блокировки вы
полняется соотношение [1] 

KeffV = 25квТв , (2)
где V -  объем магнитной 
частицы, кв -  постоянная 
Больцмана. Из формулы (2) 
можно определить постоян
ную магнитной анизотропии 

нанокластеров кобальта. Для кластеров кобальта размером около 10 нм, ис
следованных в данной работе, вычисление по формуле (2) приводит к зна
чению константы магнитной анизотропии Keff =5,0-IO4 Дж/м3, что сущест
венно меньше значения для объемных образцов г. п. у. кобальта, состав
ляющего в области криогенных температур 6,8-IO5 Дж/м3, но больше ее ве
личины для объемных образцов г. ц. к. кобальта, составляющей 
2,3-104 Дж/м3. Известно, что константа магнитной анизотропии должна уве
личиваться с уменьшением размера кластеров, поскольку для кластеров 
наибольший эффект оказывает поверхностная анизотропия. Исходя из это
го, можно сделать вывод, что полученные нами нанокластеры кобальта в 
углеродной матрице имеют кристаллическую структуру г. ц. к., которая 
стабильна для объемных образцов кобальта только при температуре выше 
400 0C. Существование этой кристаллической структуры кобальта, прояв
ляющейся в исследованных нами кластерах при низких температурах, на
блюдалось также в работе [1]. Отметим, что рассчитанная нами и получен
ная в [1] величины /^достаточно хорошо согласуются.

Температурная зависимость намагниченности M в случае температур, 
превышающих температуру блокировки, для ферромагнитных частиц мо
жет быть описана уравнением Ланжевена:

M = M s (coth а  -  1/а), (3)
где

OL =  )i.p H  IkaT . (4)
Здесь P/J- средний магнитный момент частицы, a H -  напряженность внеш
него магнитного поля. На рис. 3 представлена аппроксимация формулой (3) 
участка экспериментальной кривой температурной зависимости намагни
ченности образца C(Co), соответствующего суперпарамагнитному поведе
нию кластеров кобальта, в предположении, что îp не зависит от температу
ры. Видно, что экспериментальная кривая характеризуется более быстрым 
спадом в области низких температур, что свидетельствует о более быстром, 
чем по (4), уменьшении параметра а  с температурой. Можно предполо

М, Ам2/кг

Рис. 3. Температурная зависимость намагниченности 
нанокластеров кобальта для напряженности магнитно
го поля W=S-IO3 А/м и аппроксимация ее суперпара

магнитного участка уравнением Ланжевена
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жить, что магнитный момент нанокластера не является постоянным, а 
уменьшается с ростом температуры вследствие возрастания степени спино
вого беспорядка в магнитной частице с ростом температуры. Однако рас
хождение экспериментальной и теоретической кривых для исследованных в 
данной работе нанокластеров кобальта существенно меньше, чем для кла
стеров размером 3,8-8,8 нм, исследованных в работе [1].

Таким образом, кластеры кобальта в углеродной матрице, полученные 
методом термообработки металл-целлюлозного предшественника при тем
пературе 700 °С, обладают суперпарамагнитными свойствами в темпера
турной области выше 70 К. Температурная зависимость намагниченности 
кластеров кобальта хорошо описывается уравнением Ланжевена. Рассчи
танные нами значения температуры блокировки и константы магнитной 
анизотропии нанокластеров кобальта согласуются с аналогичными величи
нами для нанокластеров кобальта, полученными с использованием других 
методик.

Авторы выражают благодарность профессору Г. Миклицу (Кёльнский 
университет, ФРГ) за предоставление возможности проведения низкотем
пературных магнитных измерений.

1. L in Х . М . ,  S o r e n s e n  С . M. ,  K l a b u n d e  К . J . et al. // J. Mater. Res. 1999. Vol. 14. 
P. 1542.

2 . H a y a s h i  T. ,  H i r a n o  S. ,  T o r a i t a  M . et a l./ / Nature. 1996. Vol. 381. P. 772.
3. D e l a u n a y  J . - J . ,  H a y a s h i  T. ,  T o m i t a  M . et a l./ / Appl. Phys. Lett. 1997. Vol. 71. 

P. 3427.
4. D e l a u n a y  J.-J., H a y a s h i  T.,  T o m i t a  M . et a l . / / J. Appl. Phys. 1997. Vol. 82. 

P. 2200.
5. Yu M ., L iu  Y ., S e l l m y e r  D. J .  et a l.//J . Appl. Phys. 1999. Vol. 85. P. 4319.
6. Yu M ., L iu  Y ., M o s e r  A . et a l./ / Appl. Phys. Lett. 1999. Vol. 75. P. 3992.
7. Wa n g  H. ,  W o n g  S . P . ,  C h e u n g  W . Y . e t a l .  / / J .  Appl. Phys. 2000. Vol. 88. 

P. 2063.
8. Ibid. P. 4919.
9. Б а ш м а к о в  И.  А. ,  Д о р о с и н е ц  В.  А. ,  Л у к а ш е в и ч  М. Г .  и д р ./ / Вести. Бе

лорус. ун-та. Сер. 1. 2002. С. 48.
10. B a s h m a k o v  I . ,  D o r o s i n e t s  V. ,  L u k a s h e v i c h  М.  et al. // J. Mater. Res. 2001. 

Vol. 16. P. 2832.
11. P f e i f f e r  H . / / Phys. Stat. Sol. (A). 1990. Vol. 118. P.295.

Поступила в редакцию 21.10.2002.

Игорь Аркадьевич Башмаков -  кандидат химических наук, ведущий научный сотрудник 
НИИФХП БГУ.

Владимир Адамович Доросинец -  кандидат физико-математических наук, ведущий на
учный сотрудник кафедры физики полупроводников и наноэлектроники.

Михаил Григорьевич Лукашевич -  кандидат физико-математических наук, доцент ка
федры физики полупроводников и наноэлектроники.

Татьяна Федоровна Тихонова -  научный сотрудник НИИФХП БГУ.

УДК 539.2116.2

В.А. ПИЛИПЕНКО, В.Н. ПОНОМАРЬ, ТВ. ПЕТЛИЦКАЯ

ВЛИЯНИЕ МЕХАНИЧЕСКИХ НАПРЯЖЕНИЙ НА ЗАРЯДОВЫЕ 
СВОЙСТВА ДВУХСЛОЙНОГО КОНДЕНСАТОРНОГО 

ДИЭЛЕКТРИКА SiO2-T a 2Os

The analysis of charge state change in triple system Ta2O5-S iO 2-S i depending on mechanical 
stresses is given in the article. Model of integrated charge formation at the occurrence of mechani
cal stresses.
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