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Методами низкотемпературной магнитно-силовой микроскопии и декорирования ферромагнит-

ными наночастицами исследована структура магнитного потока на поверхности монокристаллов

EuFe2(As1−xPx)2 с близким к оптимальному уровнем допирования фосфором x = 0.20 и 0.21. Исследова-

ния проведены в широком диапазоне температур. Для монокристалла с уровнем допирования фосфором

x = 0.21 в интервале температур между сверхпроводящим TSC = 22K и ферромагнитным TC = 18±0.3K

фазовыми переходами показана типичная для сверхпроводников второго рода вихревая структура за-

мороженного магнитного потока. Ниже температуры ферромагнитного перехода в сверхпроводящем

состоянии обнаружена магнитная доменная структура, природа которой обсуждается.

DOI: 10.7868/S0370274X17020060

Сосуществование сверхпроводимости и магнит-

ного упорядочения является объектом присталь-

ного внимания последних лет [1]. В настоящее

время достаточно хорошо исследованы электронно-

транспортные и магнитные свойства монокристал-

лов так называемых магнитных сверхпроводников в

целом ряде соединений: борокарбидах [2], соедине-

ниях с ураном [3], купратных высокотемпературных

сверхпроводниках (ВТСП) [4], железосодержащих

сверхпроводниках [5].

Как в теории [6, 7], так и в эксперименте [8], од-

ним из важных аспектов сосуществования сверхпро-

водимости и магнетизма является микроструктура
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магнитного потока, а также ее динамика при изме-

нении температуры и внешнего магнитного поля. До

последнего времени доступность экспериментальных

методов визуализации структуры магнитного пото-

ка, таких как магнитно-силовая микроскопия (МСМ)

[9], декорирование магнитными наночастицами [10],

ограничивалась как низкими температурами сверх-

проводящих и магнитных фазовых переходов извест-

ных монокристаллов, так и необходимостью высо-

кого пространственного разрешения. Относительно

недавно были синтезированы новые железосодержа-

щие соединения AFe2(As1−xPx)2 (где А= Ba, Sr, Ca,

Eu). Допирование таких соединений фосфором при-

водит к появлению сверхпроводимости [11]. В моно-

кристаллах EuFe2(As1−xPx)2 сверхпроводимость су-

ществует в узком интервале допирования x = 0.14÷

0.25 (или концентраций фосфора 7.0 ÷ 12.5 ат. %) с
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максимальной температурой сверхпроводящего пе-

рехода Tmax
SC = 27K [12, 13]. Магнитный переход

в подсистеме Eu2+ наблюдается при температурах

TC ∼ 17 ÷ 20К и слабо зависит от содержания фос-

фора (степени допирования) в указанном интерва-

ле концентраций [12, 13]. Ранее визуализация маг-

нитного потока была реализована методом МСМ на

искусственных тонкопленочных гибридных структу-

рах сверхпроводник/ферромагнетик (Nb/FeNi) [8],

где одновременно наблюдалась и доменная струк-

тура, и вихри Абрикосова, замороженные в сверх-

проводнике. При этом температура Кюри TC фер-

ромагнитных слоев была выше критической темпе-

ратуры сверхпроводящего перехода TSC в ниоби-

евых пленках. Также, в объемных пространствен-

но однородных сверхпроводящих монокристаллах

ErNi2B2C (TSC = 10.5К) с помощью метода деко-

рирования нами наблюдались вихревые структуры,

которые интерпретировали как следы существова-

ния доменных границ слабо ферромагнитной фазы

с TC = 2.3K [14].

В настоящей работе исследована структура маг-

нитного потока методами МСМ и декорирования в

монокристаллах EuFe2(As1−xPx)2 с уровнем допиро-

вания фосфором x = 0.20 и 0.21 в широком диапа-

зоне температур, где, в отличие от гибридных си-

стем, отсутствует поверхность раздела, а сосуще-

ствование сверхпроводимости и магнетизма реализу-

ется на атомном масштабе.

Монокристаллы EuFe2(As1−xPx)2 были синтези-

рованы методом роста из расплава собственных ком-

понентов “self-flux” [15]. Фактический состав моно-

кристаллов был определен с помощью локального

рентгеноспектрального микроанализа на растровом

микроскопе Carl Zeiss Supra 50 VP, с разрешением по

энергии (EDX). Монокристаллы EuFe2(As0.80P0.20)2
и EuFe2(As0.79P0.21)2 размером 1 × 1 × 0.012мм с

атомно-гладкой поверхностью, использованные для

декорирования и МСМ исследований соответствен-

но, были получены путем механического отщепле-

ния. Температурная зависимость намагниченности

и кривая намагничивания измерялись на СКВИД-

магнетометре Quantum Design MPMSXL5 в полях до

5 Tл. Исследования поверхности и структуры маг-

нитного потока проводились с помощью атомно-

силового микроскопа (АСМ) AttoCube AttoDry 1000

с криогенной системой замкнутого цикла, обеспечи-

вающей базовую температуру 4 К. В качестве зон-

дов применялись кремниевые магнитные кантиле-

веры фирмы Bruker марки MESP, покрытые слоем

CoCr, со следующими характеристиками при 4.2 К:

резонансная частота кантилевера – 87 кГц, констан-

та жесткости – 2.8 Н/м, коэрцитивная сила около

1400 Э. АСМ/МСМ измерения проводили в атмо-

сфере обменного газа (гелия) при давлении P ∼

0.5мбар в диапазоне температур от 4 до 30 К, изме-

нение которых контролировали с высокой точностью

(±0.001K). Перед сканированием МСМ зонды были

намагничены в поле 2 кЭ при температуре выше тем-

пературы TSC = 22K сверхпроводящего перехода об-

разца EuFe2(As0.79P0.21)2. Исследование топографии

поверхности проходило в полуконтактном режиме, а

структуры магнитного потока – в режиме МСМ с

выключенной обратной связью на высоте 110 нм над

поверхностью образца, с направлением быстрого ска-

нирования по оси Y . Для получения МСМ изображе-

ний измеряли сдвиг фазы колебаний магнитного кан-

тилевера. Декорирование поверхности монокристал-

ла EuFe2(As0.80P0.20)2 магнитными частицами желе-

за (∼ 10 нм) выполняли в режиме замороженного по-

тока (FC) при гелиевых температурах [10].

На рис. 1 представлены типичные результаты из-

мерений магнитных свойств одного из исследуемых

монокристаллов EuFe2(As0.79P0.21)2. Рис. 1a демон-

стрирует зависимости намагниченности монокри-

сталла от температуры, измеренные в режиме замо-

роженного потока (FC) и в нулевом магнитном поле

(ZFC). Температура сверхпроводящего перехода по-

казана правой стрелкой и соответствует TSC = 22K.

Особенности вблизи ступенек на ZFC и FC темпе-

ратурной зависимости намагниченности связывают-

ся с ферромагнитным переходом. Отметим, что пе-

реход в сверхпроводящее состояние также сопровож-

дается появлением остаточной намагниченности при

охлаждении во внешнем поле 10 Э. На рис. 1b пока-

зана зависимость намагниченности от приложенно-

го магнитного поля, параллельного оси с кристал-

ла. (Для образца с уровнем допирования фосфором

x = 0.20 температурная зависимость намагниченно-

сти и кривая намагничивания при 4 К имеют анало-

гичный вид, только с более высокой температурой

сверхпроводящего перехода и более широкой петлей

гистерезиса.)

На рис. 2 отображены результаты АСМ/МСМ ис-

следований. Рис. 2a демонстрирует рельеф исследуе-

мой области монокристалла EuFe2(As0.79P0.21)2 раз-

мером 8 × 8мкм в режиме АСМ. Высота ступень-

ки составляет ∼ 100 нм. Рис. 2b представляет распре-

деление магнитного потока над поверхностью, по-

казанной на рис. 2а, при температуре T = 17.27K.

Такая структура характерна для всего исследован-

ного интервала температур ниже температуры Кю-

ри и исчезает после отогрева выше TC . Таким об-

разом, наблюдаемый знакопеременный контраст свя-
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Температурная зависимость

намагниченности и кривая намагничивания для образ-

ца EuFe2(As0.79P0.21)2. (a) – Зависимость намагничен-

ности от температуры, измеренная в режиме заморо-

женного потока (FC) в поле, параллельном оси c кри-

сталла, и в нулевом магнитном поле (ZFC). Переходы в

сверхпроводящее и ферромагнитное состояние наблю-

даются при TSC = 22K и TC = 18 ± 0.3K соответ-

ственно (отмечены стрелками). (b) – Зависимость на-

магниченности монокристалла от поля при температу-

ре T = 4K

зывается с магнитной доменной структурой. Важно

отметить, что доменная структура наблюдалась не

только без приложения внешнего магнитного поля,

но и при охлаждении в малых полях H < 100Э.

На рис. 2c представлено распределение магнитного

потока в сверхпроводящем состоянии, в небольшом

интервале температур выше TC . Наблюдаемый кон-

траст (светлые пятна) соответствует изображению

абрикосовских вихрей с индукцией Φ0/a
2
∼ 6Гс, где

Φ0 – квант магнитного потока, a – среднее расстоя-

ние между вихрями.

На рис. 3 показана типичная структура маг-

нитного потока, наблюдаемая методом декори-

рования, на поверхности (001) монокристалла

EuFe2(As0.80P0.20)2 с температурой сверхпроводяще-

го перехода TSC = 24K. При низкотемпературных

МСМ измерениях исследовали только небольшой

участок поверхности образца ∼ (8 × 8мкм), тогда

как методом декорирования наблюдали магнит-

ную структуру практически на всей поверхности

образца. В соответствии с принципом формиро-

вания контраста для ферромагнитных доменов в

методе декорирования [16, 17] область скопления

магнитных частиц (светлая) трактуется как домен

одного направления намагниченности, в то время

как темная область (без частиц или со значительно

меньшей их плотностью) – как домен с противопо-

ложным знаком намагниченности. Можно видеть,

что при совмещении масштабов доменная структура

аналогична показанной на рис. 2b. Период доменной

структуры составляет около 0.9 мкм. Вместе с тем,

разрешаются и более тонкие детали доменной струк-

туры (рис. 3b). Результаты магнитных измерений и

наблюдений магнитной структуры с помощью МСМ

и декорирования однозначно показывают, что моно-

кристаллы EuFe2(As0.79P0.21)2 и EuFe2(As0.80P0.20)2
представляют собой сверхпроводники с ферромаг-

нитным упорядочением, температура сверхпроводя-

щего перехода TSC которых превышает температуру

Кюри TC .

Полученные экспериментальные результаты

можно интерпретировать следующим образом. Из

зависимостей, представленных на рис. 1а, следует,

что при охлаждении в режиме ZFC намагничен-

ность принимает отрицательные значения ниже

температуры перехода в сверхпроводящее состояние

TSC = 22K. При дальнейшем охлаждении диамаг-

нитный эффект ослабляется после ферромагнитного

перехода в подсистеме Eu2+. Точное определение

температуры Кюри по наблюдению особенностей

на температурных зависимостях намагниченности,

измеренных в ZFC и FC режимах, затруднительно

в связи с действием конкурирующих механизмов

сверхпроводящего и ферромагнитного упорядоче-

ния. Так, в работах [12] положение максимумов на

FC и ZFC температурных зависимостях намагни-

ченности наблюдается при T ∼ 17.7K, в то время

как по измерениям теплоемкости температура Кюри

составляет TC = 19K. В нашем случае темпера-

тура перехода в ферромагнитное состояние TC

связывается с температурой, при которой впервые

обнаруживается доменная структура: TC = 17.7K.

Зависимость намагниченности от внешнего маг-
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Рис. 2. Изображение топографии и магнитной структуры на поверхности монокристалла EuFe2(As0.79P0.21)2. (a) –

Топография поверхности в состоянии магнитного насыщения ферромагнитной подсистемы Eu+2 в поле H = −0.9T,

параллельном оси с. (b) – Доменная магнитная структура после охлаждения в режиме ZFC до минимальной темпера-

туры Tmin = 4.16K с последующим отогревом до T = 17.27K. (с) – Вихревая структура, полученная после охлаждения

при T = 18.15K и с остаточной индукцией Φ0/a
2 ∼ 6Гс

Рис. 3. (a) – Структура магнитного потока на поверхности (001) монокристалла EuFe2(As0.80P0.20)2 в магнитном поле

10 Э, при температуре декорирования Td ∼ 8K. (b) – Увеличенное изображение участка, выделенного белым квадра-

том на рис. 3a, с аналогичным масштабом и ориентацией доменной структуры, показанной на рис. 2b

нитного поля (см. рис. 1b) является результатом

наложения типичной петли гистерезиса сверхпровод-

ника второго рода (плотность критического тока Jc
в приближении модели Бина пропорциональна ши-

рине петли гистерезиса) и кривой намагничивания

ферромагнитной подсистемы Eu2+ [12].

Магнитная природа контраста доменной струк-

туры (см. рис. 2b и рис. 3a) подтверждается отсут-

ствием чувствительности МСМ зонда к мелким дета-

лям рельефа поверхности, например, ступеньке вы-

сотой порядка 100 нм. Знакопеременный (фазовый)

контраст на доменах свидетельствует о перпендику-

лярной магнитной анизотропии и соответствует ан-

типараллельному направлению намагниченности в

соседних доменах.

При декорировании отдельные вихри не могли

быть разрешены, поскольку ожидаемая индукция

внутри доменов порядка 0.9 Тл (Ms 714 СГСМ/см3)

при гелиевых температурах [12], а разрешение мето-

да декорирования по индукции меньше 0.2 Тл [18].

Пространственное разрешение МСМ также не поз-

воляет различить отдельные вихри, если локальная

индукция в доменах значительно превышает 100 Гс

[19]. Вместе с тем, тонкую структуру доменов, пред-

ставленную на рис. 3b, можно объяснить в рамках

картины ветвления доменов ферромагнетиков [20].

Альтернативным вариантом является так называ-

емое промежуточно-смешанное состояние [21], реа-

лизуемое при толщине кристалла, много большей

ширины доменов, и характеризующееся чередова-

нием сверхпроводящих (мейсснеровских) доменов и

доменов в смешанном состоянии (с абрикосовскими

вихрями). В отличие от структуры промежуточно-

смешанного состояния, в рамках картины ветвления

доменов, поля вихрей в соседних доменах в наблюда-

емых структурах должны быть направлены в проти-

воположные стороны. Теоретически такая возмож-

ность рассмотрена в работе [7]. Согласно этой моде-

ли, тип и характер доменной структуры, образую-

щейся в ферромагнитном сверхпроводнике, зависят

от соотношения конкретных параметров (магнитных

и сверхпроводящих): спонтанной намагниченности в
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домене (Ms), лондоновской глубины проникновения

поля (λ), нижнего критического поля (Hc1) и ши-

рины доменной стенки w. Дальнейшие измерения

этих параметров и изучение тонкой структуры доме-

нов позволят прояснить механизм сосуществования

и взаимовлияния сверхпроводимости и ферромагне-

тизма в исследуемых монокристаллах.

Основным результатом настоящей работы яв-

ляется наблюдение магнитной доменной структу-

ры в сверхпроводящих объемных монокристаллах

EuFe2(As1−xPx)2 с уровнем допирования фосфо-

ром: x = 0.20 и 0.21, при охлаждении в нуле-

вом магнитном поле, а также наблюдение исчез-

новения указанной структуры для монокристалла

EuFe2(As0.79P0.21)2 при нагреве выше температуры

Кюри TC = 17.7K. Таким образом, впервые в объ-

емных монокристаллах, температура сверхпроводя-

щего перехода TSC которых превышает темпера-

туру Кюри TC , обнаружена доменная структура,

что однозначно указывает на сосуществование маг-

нетизма и сверхпроводимости в исследуемом ма-

териале.

Наблюдение структуры магнитного потока с по-

мощью метода АСМ/МСМ и декорирования в ре-

альном пространстве (в отличие от рентгенографи-

ческих и нейтронографических исследований), несут

важную информацию о топологии, реальных мас-

штабах и форме доменов. Вместе с тем, только даль-

нейшие комбинированные исследования, включаю-

щие как дифракционные, так и сканирующие ме-

тодики, в особенности, высокоразрешающий метод

СТМ, а также декорирование в широком интервале

температур и магнитных полей, помогут прояснить

детальный механизм сосуществования сверхпроводи-

мости и ферромагнетизма в ферромагнитных сверх-

проводниках.
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