
 

专题: 功能氧化物薄膜新奇物理性质

Pt/La0.67Sr0.33MnO3 异质结中的反常霍尔效应*
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非磁/铁磁异质结构中存在很多有趣的演生现象, 特别是, 铂/铁磁异质结构中的反常霍尔效应是一个研

究热点. 采用脉冲激光沉积技术和射频磁控溅射技术制备出具有原子级接触界面的铂/锰酸锶镧异质结, 并

对异质结的电输运性能进行了系统的研究. 实验发现, 铂/锰酸锶镧异质结中存在由铂贡献的反常霍尔效应,

这是由磁近邻效应诱导铂表现出铁磁性造成的. 反常霍尔电阻随着温度的降低而急剧增加, 并且在低于 40 K

时改变符号. 反常霍尔电阻随铂厚度的增加而急剧降低, 证实了铂的铁磁性起源于异质结界面. 此外, 异质结

在低外加磁场下可能产生了拓扑霍尔效应, 这是由异质结界面处的 Dzyaloshinskii-Moriya相互作用诱导产生

手性磁畴壁结构引起的. 上述研究结果为进一步理解非磁/铁磁异质结构中的电子自旋和电荷输运之间的相

互作用提供了实验基础.
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 1   引　言

非磁/铁磁异质结构中电子自旋和电荷输运之

间的相互作用产生了很多有趣的现象, 例如自旋注

入效应 (spin  injection effect)[1,2]、自旋抽运效应

(spin pumping effect)[3−6]、自旋塞贝克效应 (spin

seebeck effect)[7,8]、拓扑霍尔效应 (topological Hall

effect, THE)[9,10]、反常霍尔效应 (anomalous Hall

effect, AHE) [11−15]. 因此, 非磁/铁磁异质结构在过

去数十年一直被广泛关注.

重金属铂 (Platinum, Pt)因为 5d电子的存

在, 具有较强的自旋-轨道耦合, 可以将自旋流转换

为电荷流. 于是, Pt常被用来制备非磁/铁磁异质

结, 例如 Pt/Y3Fe5O12 (YIG)[11−13], Pt/CoFe2O4[14],

Pt/LaCoO3 (LCO)[15]. 在这些异质结中都发现了

显著的 AHE. 当前研究普遍认为 AHE是由于磁

近邻效应 (magnetic proximity effect, MPE) 引起

的. 铁磁材料与Pt界面处电子发生交换相互作用, 使

Pt界面处电子产生自旋极化, 所以, Pt显示出铁磁

性, 从而诱导产生 AHE[13]. 然而, 现有的理论仍有

不足, 例如反常霍尔电阻 (anomalous Hall resistance,

RAHR) 的符号及大小具有异常的温度依赖性 [11]. 这

说明非磁/铁磁异质结构的输运性质还远未被完全

理解, 迫切希望发现新的非磁/铁磁异质结构为理

论发展提供实验基础. 锰酸锶镧 (La0.67Sr0.33MnO3,

LSMO)薄膜作为性质优良的铁磁材料, 可以在大多

数晶格失配小于 3%的衬底上外延生长 [16], 其居里温

度TC≈350 K, 与表现出极高居里温度 (TC≈540 K)

的 YIG薄膜相比 [17], 更易研究异质结中顺磁态和

铁磁态之间的自旋输运特性的差异. 因此, 本文对

Pt/LSMO异质结的输运性质进行了系统的研究.
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基于已报道的非磁/铁磁异质结构的相关研

究, 发现异质结的界面质量对 AHE的幅值至关重

要 [18]. 本文制备了具有原子级接触界面的高质量

Pt/LSMO异质结, 在其中发现了由 Pt贡献的显著

AHE. Pt/LSMO异质结和 LSMO薄膜的 RAHR 具

有明显差异, 证实了 Pt由于 MPE显示出铁磁性.

Pt/LSMO异质结的 RAHR 随着温度的降低而急剧

增加, 在低于 40 K时改变符号, 与其他非磁/铁磁

异质结构中的 RAHR 具有相似行为 [11,15]. Pt/LSMO

异质结的 RAHR 随 Pt厚度的增加而急剧降低, 证

实了 Pt的铁磁性起源于异质结界面. 并且, 在 Pt/

LSMO异质结中发现了可能由 Dzyaloshinskii-Mo-

riya相互作用 (Dzyaloshinskii-Moriya interaction,

DMI) 引起的 THE. 本文为理解非磁/铁磁异质结

构中电子自旋和电荷输运之间的相互作用提供了

基础.

 2   实　验

使用 KrF 准分子激光器, 通过脉冲激光沉积

技术, 以高纯 (99.99%) LSMO为靶材, 在 (001)取

向的钛酸锶 (SrTiO3, STO) 衬底 (5 mm×5 mm×

0.5 mm) 上外延生长 LSMO 薄膜. 通过化学腐蚀

和高温退火的方法使衬底形成“台阶状”表面 [19].

在此基础上, 使用原位反射式高能电子衍射 (refl-

ection high-energy electron diffraction,  RHEED)

监控薄膜的逐层生长情况, 通过调控激光脉冲数目

和 RHEED 振荡精确控制薄膜厚度. 沉积时衬底

温度为 650 ºC, 氧压为 0.1 mbar(1 bar = 105 Pa),

激光能量密度为 1 J/cm2, 激光频率为 3 Hz. 为了

避免氧空位对样品的影响, 所有样品在生长之后原

位退火 20 min, 退火氧压为 180 mbar. 室温下, 采

用射频磁控溅射法在 LSMO 薄膜上沉积 Pt 薄膜,

在压力达到 3×10–5 mbar 以上的高真空环境中后,

逐步通入氩气, 使压力稳定保持在 0.01 mbar, 进

行预溅射之后, 通过沉积功率和沉积时间来调控

Pt 厚度.

使用脉冲激光沉积技术和射频磁控溅射技术

制备样品; 使用原子力显微镜 (atomic force mic-

roscopy, AFM)测试样品的表面形貌和粗糙度; 使

用 X 射线衍射 (X-ray diffraction, XRD)测试样

品的晶体结构、外延情况和厚度; 使用综合物性测

量系统测试样品的磁学和电学性能.

 3   结果与分析

图 1(a)展示了 50个单胞 (unit cell, u.c.)厚度

的 LSMO薄膜在生长过程中的 RHEED振荡, 连

续的振荡周期表明了 LSMO薄膜的层状生长模式,

这确保了 LSMO薄膜厚度的原子级控制. 图 1(b)

和图 1(c)分别是衬底和薄膜的 RHEED衍射图,

明锐的衍射斑表明 LSMO薄膜具有良好的结晶性

以及与衬底相类似的原子级平整的表面. 这保证

了 Pt/LSMO异质界面的原子级接触, 有利于界面

的MPE[18].
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图  1    LSMO薄膜生长　(a) RHEED周期振荡 ; (b) 薄膜

生长前的RHEED衍射图; (c) 薄膜生长后的RHEED衍射图

Fig. 1. The LSMO thin film growth: (a) RHEED oscillation;

(b) RHEED  pattern  before  film  growth;  (c)  RHEED   pat-

tern after film growth.
 

图 2(a)—(c)为衬底和薄膜的 AFM图, 皆呈

现“台阶状”表面, 均方根粗糙度均小于 0.5 nm, 表

明样品具有原子级平整的表面. 图 2(b)和图 2(c)

中表面的线扫描图如图 2(d)和图 2(e)所示, 红色

虚线代表了每一个“台阶”的位置, 表明样品具有严

格周期性的等高度“台阶”. 每一个“台阶”的高度约

为 0.4 nm, 正好对应 STO (001) 晶面的晶面间距.

为进一步证明 Pt/LSMO/STO样品的质量 ,

还进行了 XRD测试. 图 3(a)和图 3(b)为样品的

室温 2q-w (20°—110°) 扫描, 其中箭头标注了 LSMO
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的衍射峰, 连续的劳厄振荡表明薄膜的高外延质量

和均匀性. LSMO (002) 衍射峰的摇摆曲线半峰宽

仅有 0.021°, 再次验证了薄膜具有良好的结晶性.

图 3(c)展示了样品在 (103) 晶面的倒易空间图,

薄膜和衬底的衍射峰具有相同的 Qx 值, 表明薄膜

与衬底晶格常数匹配且未发生应力松弛. 再通过拟

合 X射线反射 (X-ray reflection, XRR)谱确定薄

膜厚度, 如图 3(d)所示, 从 XRR谱中拟合得出的

实际厚度与标称厚度几乎相同. RHEED, AFM和

XRD结果表明样品实现了高质量的可控生长.

图 4(a)展示了 LSMO薄膜磁化强度的温度依

赖性, 测试时外加面内磁场µ0H = 100 Oe (1 Oe =
103/(4π) A/m), 插图为磁化强度对温度的一阶微

分. 场冷 (FC)和零场冷 (ZFC)曲线都在 250 K附

近有个小峰, 这是测试仪器信噪比的问题. 磁化强

度在 350 K时急剧增加, 表明 LSMO薄膜的铁磁

转变温度 TC ≈ 350 K, 这与 LSMO块体 (TC ≈

370 K)十分接近 [20]. LSMO薄膜的铁磁基态可以

通过 M(H)曲线中的磁滞回线进一步证实. 图 4(b)

展示了 LSMO薄膜在不同温度下磁化强度的场依

赖性, 插图为 3 K时曲线的中心放大图, 具有明显

的磁滞回线, 饱和场约为 600 Oe, 饱和磁化强度约

为 3.2 µB/Mn. 而 LSMO块体饱和磁化强度约为

3.6 µB/Mn[21], 薄膜与块体仅相差 11%. 这证明了

所生长的 LSMO薄膜具有能与 LSMO块体相媲

美的高质量.

为表征 Pt在 Pt/LSMO异质结的电输运中贡

献的大小, 分别测量了 LSMO薄膜和 Pt/LSMO

薄膜电阻随温度的变化, 如图 5所示. 两条曲线都

表现出典型的金属行为, 随着温度的升高, 电阻逐

渐增加. 然而, 温度高于 200 K后, 两条曲线的差

值大于一个量级, 说明在 Pt/LSMO薄膜中, 电输

运主要由 Pt贡献, 这为通过霍尔电阻来研究 Pt

的磁特性提供了可能性.

测量霍尔电阻时使用完整的薄膜进行 van der

Pauw方法测试, 施加的垂直磁场最大为 90 kOe,

温度范围为 2—120 K. 从测量的横向霍尔电阻

(transverse Hall resistance, Rxy)中减去与外加磁

场成正比的普通霍尔电阻 (ordinary Hall resistance,

ROHR), 即可得到 RAHR: 

RAHR = Rxy −ROHR × µ0H. (1)

在铁磁金属中, RAHR 与平面外磁化强度成正比.
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图 2    形貌表征　(a) STO (001)衬底AFM图; (b) LSMO (40 u.c.)薄膜AFM图; (c) Pt(2 nm)/LSMO(40 u.c.)薄膜AFM图; (d)和

(e)分别为 (b)和 (c)中薄膜表面线扫描图

Fig. 2. Morphology characterization: (a) AFM image of STO (001) substrate; (b) AFM image of LSMO (40 u.c.) film; (c) AFM im-

age of Pt(2 nm)/LSMO(40 u.c.) film; (d) line-scan of the LSMO film in (b); (e) line-scan of the Pt/LSMO film in (c). 
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图 6(a)展示了测得的 LSMO薄膜的 RAHR, 它具

有一定的温度依赖性, 一直存在于二四象限, 并未

发生符号的改变. 图 6(b)展示了测得的 Pt/LSMO

薄膜的 RAHR, 在µ0H > 40 kOe后 RAHR 达到饱和.

并且 ,  Pt/LSMO薄膜的 RAHR 显著依赖于温度 ,

在 40 K以下随着温度的降低而急剧增加, 在 40 K

时改变符号. 之前在 Pt/YIG体系中也报道了类似

的行为 [11,22]. LSMO薄膜与Pt/LSMO薄膜的 RAHR
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图 3    结构表征　(a) Pt(6 nm)/LSMO(40 u.c.)薄膜的 2q-w 扫描; (b)为 (a)中 (002)衍射峰的放大图, 插图为 LSMO薄膜 (002)衍

射峰的摇摆曲线; (c) Pt/LSMO薄膜在 (103)衍射峰附近的倒易空间图; (d) Pt/LSMO薄膜的 XRR谱, 拟合的红线与实验数据相符

Fig. 3. Structure characterization:  (a) 2q-w  scan of  Pt(6 nm)/LSMO(40 u.c.)  thin films;  (b) enlarged view of  the (002) diffraction
peak in panel  (a),  and the inset is  a rocking curve of  LSMO film around (002) diffraction peak;  (c)  reciprocal  space map of  Pt/

LSMO film around (103) diffraction peak; (d) XRR spectrum of Pt/LSMO film, and the red line is a fit to the experimental data. 
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图 4    (a) LSMO (40 u.c.)薄膜的磁化强度的温度依赖性, 插图为磁化强度对温度的一阶微分; (b) LSMO (40 u.c.)薄膜不同温度

下的磁化强度的场依赖性, 插图为 3 K时曲线的中心放大图

Fig. 4. (a)  Temperature  dependence  of  magnetization  of  LSMO  (40 u.c.)  films,  the  inset  is  the  first  derivative  of  magnetization

versus temperature; (b) field dependence of the magnetization of LSMO (40 u.c.) films at different temperatures, and the inset is an

enlarged view of the curve at 3 K. 
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的明显差异, 证明了 Pt/LSMO异质结中 Pt由于

MPE显示出铁磁性, 进而引起 RAHR 的显著变化.

图 7(a)展示了 2 K下不同Pt厚度的Pt/LSMO

薄膜的 RAHR. 随着 Pt 厚度的增加, RAHR 显著降

低. 当 Pt厚度大于 6 nm后, RAHR 几乎可以忽略

不计, 之前在 Pt/LCO体系中也报道了类似的行

为 [15]. RAHR 随 Pt厚度增加而快速下降的趋势清

楚地表明了引起 AHE的磁矩起源于界面. LSMO

与 Pt界面处电子由于交换相互作用发生自旋极

化, 自旋极化产生位于界面层的磁矩, 使得界面层

贡献反常霍尔信号. 因此, 当 Pt厚度远大于界面

层时, 测得的反常霍尔电压因 Pt薄膜的平面电阻

减小而迅速降低.
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图  5     LSMO(40 u.c.)薄膜与 Pt(2 nm)/LSMO(40 u.c.)薄

膜电阻的温度依赖性

Fig. 5. Temperature  dependence  of  resistance  of  LSMO

(40 u.c.) film and Pt(2 nm)/LSMO(40 u.c.) film. 
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图  6    (a) LSMO(40 u.c.)薄膜和 (b) Pt(2 nm)/LSMO(40 u.c.)薄膜在不同温度下的 RAHR, 图 (a)插图为 2 K时测量的 LSMO薄

膜的 Rxy

Fig. 6. RAHR of (a) LSMO (40 u.c.) film and (b) Pt(2 nm)/LSMO(40 u.c.) film at different temperatures. The inset in panel (a) is

Rxy of the LSMO film measured at 2 K. 
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图 7    (a) 在 2 K时不同Pt厚度的Pt/LSMO(40 u.c.)薄膜的RAHR, 其中 4和 6 nm曲线的RAHR 分别扩大了 4倍和 5倍; (b) Pt(6 nm)/

LSMO(40 u.c.)薄膜在不同温度下的 RAHR

Fig. 7. (a) RAHR of Pt/LSMO(40 u.c.) film with different Pt thickness, which were measured at 2 K. RAHR of the 4 and 6 nm curves

are enlarged by a factor of four and five, respectively; (b) RAHR of Pt(6 nm)/LSMO(40 u.c.) films at different temperatures. 
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有趣的是, 当 Pt为 6 nm时, RAHR 存在两个

驼峰, 这可能是 THE参与贡献的结果 [23]. 在非磁/

铁磁异质结构中, 界面处的 DMI会诱导诸如磁性

斯格明子等手性磁畴壁结构的形成. 当巡游电子通

过手性磁畴壁结构时, 会获得一个贝里相位 [24], 相

应的贝里曲率则等效于一个外加磁场, 它将诱导额

外的霍尔效应, 即 THE. 图 7(b)展示了此样品 2—

100 K的 RAHR, 外加磁场高于 20 kOe后 ,  THE

完全消失. 因为当外加磁场足够大时, 手性磁畴壁

结构将会消失 [25], 此时 RAHR 完全来源于材料的铁

磁性质. 此外, 在 3d过渡族金属和 5d过渡族金属

组成的异质结中, DMI的大小和符号由界面处的

轨道杂化直接决定 [26]. Mn原子 3d壳层电子是半

满状态, 电子占据态和非占据态之间所有可能的跃

迁都将贡献于 DMI, 因此Mn原子与 5d过渡族金

属界面处的 DMI很强. 在 Pt/MnGa异质结中已

经发现了显著的 THE[27], 这为 Pt/LSMO异质结

中产生 THE提供了合理解释.

 4   结　论

本文使用脉冲激光沉积技术和射频磁控溅射

技术制备出高质量的 Pt/LSMO异质结, AFM 结

果表明异质结具有原子级平整的“台阶状”表面,

XRD 结果表明异质结具有确定的外延取向和未松

弛的面内应力. 磁性测试结果表明 LSMO薄膜具

有和 LSMO块体媲美的铁磁基态. 实验发现, Pt/

LSMO异质结中Pt由于MPE显示出铁磁性. RAHE
随 Pt厚度的增加而急剧降低, 证实了 Pt的铁磁

性起源于异质结界面. 此外, 在 Pt/LSMO异质结

中发现了可能由 DMI引起的 THE. 这些实验结果

可对相关理论提供一些支撑, 也对进一步理解非磁/

铁磁异质结构中电子自旋和电荷输运之间的相互

作用提供了实验基础.
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Abstract

Many  emergent  and  novel  phenomena  occur  in  nonmagnetic/ferromagnet  heterostructures.  In  particular,

Pt/ferromagnet heterostructures where the Pt has strong spin-orbit coupling and thus can convert spin current

into charge current, has attracted a great attention recently. The anomalous Hall effect (AHE) has been found

in many Pt/ferromagnet heterostructures. However, the underlying physics remains elusive, so it is necessary to

find more heterostructures in order to provide more experimental data. In this work, we investigate anomalous

Hall  resistances (AHRs) in Pt thin films sputtered on epitaxial  La0.67Sr0.33MnO3  (LSMO) ferromagnetic  films.

High-quality Pt/LSMO heterojunctions are fabricated by pulsed laser deposition and RF-magnetron sputtering.

The  physical  properties  of  LSMO  films  are  characterized  by  the  measurements  of  magnetic  and  transport

properties.  The  AHR  mainly  contributed  by  Pt  in  the  Pt/LSMO  heterojunction  increases  sharply  with

temperature  decreasing  and  changes  its  sign  below  40  K.  Furthermore,  the  AHR decreases  sharply  with  the

increase  of  Pt  thickness.  Those  facts  suggest  that  the  ferromagnetism  of  Pt  originates  from  interface  due  to

magnetic proximity effect. Interestingly, this heterojunction can exhibit possible signal of topological Hall effect

under low applied magnetic field. The above results provide an experimental basis for further understanding the

interactions between electron spin and charge transport in nonmagnetic/ferromagnetic heterostructures.

Keywords: anomalous Hall effect, magnetic proximity effect, topological Hall effect, epitaxial growth
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