Определение области высокотемпературной устойчивости тонких пленок мультиферроика LuFe2O4
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LuFe2O4 — фаза, относящаяся к семейству слоистых гексагональных оксидов LunFen+1O4+3n, являющаяся анизотропным ферримагнетиком (TN ≈ 230 K). Эта фаза претерпевает упорядочение зарядов атомов железа Fe+2 и Fe+3 — двумерное при 500 К и трехмерное при 320 К. Предполагается, что в таком упорядоченном состоянии фаза становится т.н. электронным сегнетоэлектриком [1]; на основе соединений этого класса теоретически могут быть созданы микроэлектронные устройства с ультрабыстрым откликом. Сочетание магнитного и сегнетоэлектрического упорядочений, связанных между собой, позволяет отнести LuFe2O4 к классу мультиферроиков и делает это соединение объектом повышенного интереса исследователей. Эта фаза подробно изучена в объемном виде, однако количество работ по получению и характеристике соединения в тонкопленочном виде на данный момент невелико. 

Получение тонких пленок LuFe2O4 проводили в два этапа. Вначале производили осаждение оксидных пленок с соотношением Lu:Fe ≈ 1:2 (контроль по РСМА) методом MOCVD. В качестве подложек использованы монокристаллические YSZ(111). В результате MOCVD с температурой нанесения 600 °С получали аморфные оксидные пленки, а при 900 °С — кристаллические пленки. Осажденные пленки далее подвергали восстановительным отжигам в реакторе, заполненном Ar, при температурах 850–950 °С и pO2 ~ 10-18–10-12 бар, которое обеспечивалось геттерами Fe/FeO или Ni/NiO, находившимися при температурах 800–1000 °С. Полученные пленки были охарактеризованы с помощью рентгеновской дифракции в различных геометриях съемки, РСМА; морфология была исследована с использованием СЭМ, АСМ. 
Показано, что кристаллические пленки, полученные в MOCVD, содержат значительное количество эпитаксиального h-LuFeO3 — слоистого гексагонального оксида, структурно родственного LuFe2O4. Восстановительные отжиги таких кристаллических пленок позволили получить эпитаксиальные тонкие пленки LuFe2O4 по механизму твердофазной эпитаксии. Напротив, отжиги аморфных и частично кристаллизованных пленок позволяют получить лишь поликристаллические (нетекстурированные) пленки LuFe2O4, что говорит о важной ориентирующей роли исходного слоя h-LuFeO3 в получении качественных эпитаксиальных пленок. 

Для определения области устойчивости LuFe2O4 в тонкопленочном виде проведены совместные восстановительные отжиги пленок и порошковых образцов LuFe2O4 в pO2–T условиях, которые выходят за пределы  устойчивости фазы в объемном виде. Показано, что при этом происходит частичный распад LuFe2O4 в порошках, которого не наблюдается в случае пленок. Таким образом, область устойчивости фазы в тонкопленочном виде оказывается расширена по сравнению с автономным состоянием, что позволяет сделать вывод о наличии термодинамического эффекта эпитаксиальной стабилизации LuFe2O4. 
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