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В работе приведены результаты исследования поведения вакансионных дефектов в сплавах
(Fe100–xGax), содержащих от 16.5 до 33% Ga, полученные с помощью спектроскопии времени жизни
позитронов (PALS). Установлено, что поведение вакансий в процессах упорядочения в сплавах с со-
держанием галлия x > 25 существенно отличается от сплавов с x < 25. Все исследованные сплавы,
закаленные при 1000°С, содержат высокую концентрацию вакансионно-углеродных (VC) комплек-
сов (> 2 · 10–4 ат–1), в которых время жизни позитронов линейно изменяется от ~ 160 пс при x =
16.5% до ~ 180 пс при x = 33% Ga. Наблюдаемые изменения времени жизни позитронов и соответ-
ствующие изменения концентрации вакансий коррелируют с периодами перестройки фазового со-
става образцов.
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ВВЕДЕНИЕ
FeGa-сплавы (галфенолы) относятся к магни-

тострикционным материалам, в которых измене-
ние состояния намагниченности приводит к из-
менению объема и линейных размеров тела [1].
Благодаря высокой чувствительности к внешним
магнитным полям и деформациям галфенолы на-
шли широкое применение в высокотехнологич-
ных отраслях промышленности: из них изготав-
ливают датчики давления, сенсоры и мощные гид-
ролокаторы, приводы для прецизионных станков,
активные антивибрационные системы и др. [2, 3].

Для применения в качестве антивибраторов маг-
нитострикционные материалы должны обладать
демпфирующей способностью и механической
прочностью, а магнитные и механические свой-
ства этих сплавов сильно зависят от атомного
упорядочения и концентрации точечных дефек-
тов [4]. Кроме отдельных Fe-вакансий и Ga-ва-
кансий каждая подрешетка может содержать ди-
вакансии и более крупные вакансионные кластеры
[5]. Концентрация дефектов зависит от фазового
состава сплава и может существенно изменяться
в процессе термической обработки.

Спектроскопия времени жизни позитронов
(PALS) является одним из наиболее чувствитель-
ных методов исследования структуры дефектов

[4, 6]. Этот метод используется для изучения де-
фектов кристаллической решетки типа открыто-
го объема. Он также показал себя высокоинфор-
мативным и при исследовании бинарных сплавов
после механической и термической обработки.

МАТЕРИАЛЫ И ТЕХНОЛОГИИ
Образцы поликристаллического галфенола с со-

держанием 16.5, 18.6, 23.1, 25.5, 26.94 и 33.0 ат. % Ga
были приготовлены с использованием Fe марки
008ЖР чистотой 99.99% и Ga (99.999%). Плавле-
ние образцов проводилось в индукционной ваку-
умной мини-печи Indutherm MC-20V в среде ар-
гона. Рабочее пространство печи вакуумировали до
остаточного давления 10−4 мм рт. ст., затем оно было
заполнено аргоном c чистотой 99.999% до получе-
ния давления 0.5 атм. Химический состав литых за-
готовок был определен с точностью до ± 0.2% мето-
дом энергодисперсионной спектроскопии (EDS).

Литые заготовки гомогенизировались при
1000°C в течение 20 мин в печах марки СНОЛ
8.2/1100 и затем закаливались в воду. После этого
из заготовок изготавливались образцы размером
10 × 10 × 2 мм, с которыми и проводился отжиг.

Закаленные сплавы подвергали изохронному
отжигу в вакууме ~ 10−4 мм рт.ст. в течение 60 мин
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при каждой температуре в диапазоне 200–800°C.
После каждого этапа отжига образцы исследова-
лись методом PALS, а их фазовый состав контро-
лировался с помощью методов дифракции ней-
тронов и рентгеноструктурного анализа (XRD).

Нейтронные дифракционные измерения были
проведены на реакторе ИБР-2 в Лаборатории ней-
тронной физики им. И.М. Франка, ОИЯИ (Дубна),
на Фурье-дифрактометре высокого разрешения
(ФДВР). XRD проводился на установке Bruker
AXS D8 ADVANCE с излучением меди Kα1 с дли-
ной волны 1.541 Å.

Измерения времени жизни позитронов (PALS)
проводились при комнатной температуре с помо-
щью временного спектрометра быстро-быстрых
совпадений. Использовался 44Ti-источник пози-
тронов активностью 7 МБк. Временное разреше-
ние спектрометра ~ 230 пс. При проведении пози-
тронных исследований для каждого образца при
всех температурах отжига измерялись по 6 от-
дельных спектров времени жизни позитронов.
Статистика каждого временного спектра состав-
ляла не менее 4 ⋅ 106 отсчетов. Математическая
обработка экспериментальных спектров прово-
дилась с помощью программы LT-10 [7] с исполь-
зованием 2-х экспоненциальной модели, в которой
одна из экспонент соответствовала аннигиляции
несвязанного позитрона в решетке, а вторая – ан-
нигиляции из захваченного состояния в вакансиях.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ
В табл. 1 приведены доминирующие фазовые

структуры исследованных сплавов при различ-
ных температурах отжига, определенные с помо-
щью рентгеноструктурного анализа и дифракции
нейтронов.

Наиболее надежно определяемым параметром
спектров времени жизни позитронов, не завися-
щим от модели разложения спектров, является
среднее время жизни τm. Для двухэкспоненциаль-

ной модели τm = I1τ1 + I2τ2, где τ1 – время жизни
несвязанного позитрона в решетке, а τ2 – время
жизни позитрона в дефектах вакансионного типа.
Анализ соотношения интенсивностей этих ком-
понент по модели захвата позволяет также оце-
нить концентрацию вакансий [8]. Однако следует
учитывать, что верхний предел определяемой та-
ким образом концентрации вакансий для сплавов
железа составляет ~ 2 ⋅ 10–4 ат−1 [9].

Характер изменения τm заметно отличается для
образцов с содержанием Ga ниже и выше стехио-
метрического состава. Поэтому на рис. 1–2 зависи-
мости τm от температуры отжига для двух групп
образцов представлены отдельно. Результаты для
образцов в исходном состоянии до отжига пока-
заны при Тотж = 20°С.

Наблюдаемые изменения τm коррелируют с
изменениями фазового состава Fe–Ga сплавов
(см. табл. 1). Так в образцах с долей Ga меньше
25% время жизни снижается в области формиро-
вания упорядоченной фазы D03 при 300–350°С. В
образцах, где Ga больше 25%, уменьшение τm
происходит в области формирования упорядо-
ченных фаз D03 и D019 при 550–600°С. В образце
с 33% Ga, где присутствует структура B2, τm остается
высоким ~ 180 пс при всех температурах отжига.

Очевидно, что эти изменения связаны с транс-
формацией структуры дефектов вакансионного
типа, сопутствующих изменениям фазового со-
става сплавов.

Зависимость среднего времени жизни 
позитронов от содержания Ga

Для исходных образцов Fe–Ga сплава после от-
жига при 1000°С наблюдается монотонный рост
значений τm при увеличении содержания Ga. При
росте доли Ga от 16 до 33% среднее время жизни τ2
изменялось от ~157 до ~182 пс (рис. 3). Аналогичная

Таблица 1. Фазы Fe100–хGaх сплавов для различных температур отжига

х,
ат. % Ga

Tотж, °C

20 280 400 500 560 630 700 800

16.5 А2

18.6 А2 А2 + D03 A2

23.1 А2 + D03 D03 D03 + L12 D03 A2

25.5 D03 D03 + L12 D03 B2 A2

26.9 D03 D03 + L12 L12 D019 B2 B2

33.0 B2 + D03 B2
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зависимость наблюдалась и для образцов после от-
жига при 700, 800°С и повторном отжиге 1000°С.

Отсутствие короткоживущей компоненты в
спектрах времени жизни позитронов для этих об-
разцов позволяет утверждать, что все позитроны
аннигилируют из связанного состояния в дефек-
тах вакансионного типа. Так как структура ре-
шетки сплавов при Tотж > 700°С остается неиз-
менной, и времена жизни позитронов при разных
температурах практически совпадают, мы счита-
ем, что все позитроны аннигилируют из захвачен-
ного состояния в вакансиях, концентрация кото-
рых выше, чем порог насыщения ~2 ⋅ 10–4 ат–1.
Время жизни позитронoв в вакансиях в этом слу-
чае равно их среднему времени жизни. Следова-
тельно, время жизни позитронoв в вакансиях за-
висит от содержания Ga в сплаве.

Результаты рентгеноструктурного анализа (XRD)
и дифракции нейтронов показывают, что при дан-
ных температурах отжига образцы имеют ОЦК
структуру типа А2 или В2. Поэтому размер струк-
турной ячейки в этих сплавах одинаковый, но
число атомов Ga в ближайшем окружении вакан-
сии носит случайный характер и может меняться
от 0 до 8. В среднем число атомов Ga, декорирую-
щих вакансию, выше в сплавах с более высоким
содержанием галлия. Так как время жизни пози-
трона обратно пропорционально концентрации
электронов в области локализации позитрона,
попробуем оценить, как меняется электронная
плотность в вакансии при увеличении числа ато-
мов Ga в ее ближайшем окружении.

2. ТЕОРЕТИЧЕСКИЕ ОЦЕНКИ
2.1. Оценка времени жизни позитронов в решетке 

(τbulk) сплава Fe100–xGax

Как известно, изменение числа позитронов
, находящихся в бездефектном материале,

описывается дифференциальным уравнением:

где  – скорость аннигиляции термализован-
ного позитрона в бездефектной решетке материа-
ла. Скорость аннигиляции пропорциональна
концентрации электронов  и равна:

(1)

где  – сечение аннигилляции электрона и тер-
мализованного позитрона, усредненное по всем
электронам атома, а  – тепловая скорость пози-
трона. Это выражения можно записать также:

(2)

где  – классический радиус позитрона, а  – ве-
роятность аннигилляции позитрона с каким-либо
одним электроном, но усредненная по всем элек-
тронам, находящимся в объеме  в единицу
времени.

Произведение  – константа, не завися-

щая от вещества. Величину  можем рассмат-

+eN

+ += −λbulk ,e edN N dt

λbulk

en

+ − +λ = σ v
ann

bulk ,ee e e n

+ −σann
e e

+ve

+ − +λ = π v
2 ann

bulk 0 ,ee e er p n

0 r + −
ann
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+π v
2
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2
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Рис. 1. Изменение среднего времени жизни τm при повышении температуры отжига Fe–Ga сплавов с закалкой в воду
при содержании Ga от 16.5 до 23.1%.
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ривать как эффективную концентрацию электро-
нов в решетке, аннигилирующих с термализован-
ными позитронами. Учитывая, что  = Z  и,
обозначив 

(3)

Отсюда эффективное число аннигилирующих
электронов, приходящееся на один атом , мож-
но вычислить через экспериментально определя-
емое время жизни позитрона в решетке :

(4)

где  – соответственно плотность, мо-
лярная масса и число Авогадро.

Сравним эффективное число аннигилирую-
щих электронов в атомах Fe и Ga. Подставив в
формулу (4) значения для Fe (  = 0.11 нс, ρFe =
= 7.8 г/см3, AFe = 55.6 г/моль) и Ga

, получим, что
один атом галлия дает меньше электронов, участ-
вующих в аннигиляции позитронов, чем атом же-
леза:

(5)

Следовательно, увеличение доли галлия долж-
но приводить к снижению эффективной элек-

en atn

+ −= ann
eff e eZ p Z

+ + − +λ = π = πv v
2 ann 2

bulk 0 0 eff .at ate e e er p Zn r Z n

effZ

τbulk

( )+
+

λ τ= = ρπ πv v

bulk bulk
eff 2 20 0

1/ ,
ate Ae

Z
r n r N

A

ρ, и AA N

τFe
bulk

τ =Ga
bulk( 0.197 нс,

ρ = =Ga 3 Ga5.9 г/см , 69.7 г/моль)A

τ ρ= =
τ ρ

Fe Ga Ga Fe
eff bulk
Ga Fe Fe Ga
eff bulk

1.09.Z A
Z A

тронной плотности Fe–Ga сплава и, следователь-
но, к увеличению времени жизни позитрона.

Для сплава Fe–Ga скорость аннигиляции:

(6)

где  и  – концентрация атомов Fe и Ga в
сплаве. Учитывая (3), получим выражение для
скорости аннигиляции:

(7)

Концентрацию атомов в сплаве можно оценить,
разделив число атомов, приходящихся на одну эле-
ментарную ячейку, на объем этой ячейки. На каж-
дую ОЦК ячейку (элементарный объем α3) прихо-
дится по два атома и, следовательно, полная кон-

центрация атомов в сплаве будет равна  .

Концентрации атомов Fe и Ga равны соответ-
ственно:

(8)

где δGa – доля атомов Ga в решетке.
Подставляя выражение (8) в (7) получим:

(9)

И далее, учитывая (3), получим выражение для
времени жизни позитронов в Fe–Ga сплаве:

( )+
−λ = π +v

Fe Ga 2 Fe Fe Ga Ga
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Рис. 2. Изменение среднего времени жизни τm при повышении температуры отжига Fe–Ga сплавов с закалкой в воду
при содержании Ga от 25.5 до 33.0%
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(9)

Для Fe3Ga с решеткой типа A2 (δGa = 0.25, α =
= 2.91 ⋅ 10−8 см) получим время жизни позитронов
в решетке сплава .

Аналогичный расчет для сплава Fe3Al дает

 = 115 пс, в то время как экспериментально

определенное  для Fe3Al равно ~112 пс [10].
Поэтому полученную на основе формулы (9)

оценку для Fe3Ga также можно считать завышен-
ной на 2–3 пс.

2.2. Оценка времени жизни позитрона в вакансиях 
(τV) сплава Fe100–xGax

Аналогичный подход можно использовать для
оценки времени жизни позитрона в моновакан-
сиях ОЦК решетки Fe–Ga сплавов на основе вре-
мени жизни в моновакансиях чистого α-железа.
Скорость аннигиляции в вакансии  пропорци-
ональна электронной плотности  в области лока-
лизации позитрона, которая, в свою очередь, опре-
деляется количеством электронов  в окружаю-
щих ее атомах, способных аннигилировать с
позитроном:

(10)

где  – коэффициент пропорциональности, опре-
деляемый геометрией каждого типа вакансий.

( )

−

−

ατ =

 
− δ + δ ρ ρτ τ 

3
Fe Ga
bulk

1
Fe Ga

Ga GaFe Ga
Fe Gabulk bulk

2

1 11

·

· .

AN

A A
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3

bulk
Fe Ga 118 пс

τ
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bulk
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τbulk

λV

 en

effZ

λ =V V ,eg n

Vg

Можно предположить, что для вакансий в ОЦК
решетках чистого α-железа и сплава Fe–Ga коэф-
фициент  примерно одинаков. Тогда изменение
времени жизни позитрона целиком определяется
изменением электронной плотности в вакансии,
связанной с изменением постоянной решетки и
типа окружающих вакансию атомов.

Основной вклад в электронную плотность ва-
кансии дают атомы ближайшего окружения. В
ОЦК решетке Nат.окр. = 8. Когда все атомы одина-
ковые, как в решетке α-Fe, вклад каждого атома
ближайшего окружения в плотность электронов,
участвующих в аннигиляции в вакансии, равен:

(11)

где  = 175 пс – экспериментально измеренное
время жизни позитронов в вакансиях α-Fe [1].

Так как решетка чистого Ga не является ОЦК
структурой, геометрический фактор для вакан-
сий может существенно отличаться от  в ОЦК
решетке Fe–Ga сплава. Поэтому для оценки вклада
атомов Ga в электронную плотность вакансии 
мы воспользуемся отношением  ≈ 1.09,
полученным при расчете τbulk. Хотя это соотноше-
ние было получено для свободных термализован-
ных позитронов, можно ожидать, что пропорция
сохраняется и для позитронов, захваченных в ва-
кансии и .

Так как в α-Fe параметр ОЦК решетки αα-Fe =
= 2.866 A, а в сплаве Fe100–xGax –  ≈ 2.91 A,

полученное значение плотности  для атома Fe

Vg
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Рис. 3. Зависимость среднего времени жизни τm от содержания (ат. %) Ga в Fe–Ga сплавах при Tотж ≥ 700°С.
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в решетке Fe100–xGax нужно скорректировать на
изменение объема ОЦК ячейки. Тогда для бинар-
ного сплава скорость аннигиляции позитронов,
захваченных в вакансии , будет равна:

(12)

где  и  – число атомов Fe и Ga в ближай-
шем окружении вакансии. С учетом (11) и того,
что полное число атомов в ближайшем окруже-
нии равно 8, получим:

(13)

Тогда для времени жизни позитрона в вакан-
сии сплава Fe–Ga зависимость от числа атомов
Ga в ближайшем окружении выглядит следую-
щим образом:

(14)

В табл. 2 приведены результаты вычислений
по формуле (14) для NGa от 0 до 8.

Полученные оценки показывают, что время
жизни позитронов в вакансиях (τV) Fe–Ga сплава и
при увеличении числа атомов NGa в ближайшем
окружении должно увеличиваться от 183 пс (NGa =
0) до 198 пс (NGa = 8), т.к. атом Ga дает меньше
электронов, аннигилирующих с позитроном, чем
атом Fe на ~ 9%. Оценка τV = 183 пс (NGa = 0) превы-
шает время жизни в вакансиях чистого α˗Fe (≈175
пс), что связано с большим объемом элементар-
ной ячейки в Fe–Ga сплаве.

2.3. Оценка скорости захвата позитронов 
при равновероятном распределении вакансий 

по ячейкам ОЦК решетки
Для неупорядоченной фазы A2 можно оценить

вероятности разных конфигураций ближайшего
окружения вакансии из 8 атомов, включающих
различное число атомов Ga. Если в неупорядочен-
ной структуре A2 атом Ga может занимать любой
узел решетки с равной вероятностью, то число ато-
мов Ga в ближайшем окружении этого узла

подчиняется биномиальному распределению:

(15)

где δGa – доля Ga в Fe–Ga сплаве, а

 – число сочетаний в ячейке из

8 атомов по N.
Если вакансии могут занимать любой узел ре-

шетки с одинаковой вероятностью, то распреде-
ление атомов Ga в их ближайшем окружении так-
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же будет биномиальным. На каждую ОЦК ячейку
приходится по два атома, поэтому концентрация
таких ячеек равна /2. На основе распределения
(15) можно оценить концентрацию конфигура-
ций с различным числом атомов Ga :

(16)

где  = 2/( )3 = 8.1 ⋅ 1022 см−3 – концентра-
ция атомов в сплаве.

Зная вероятность возникновения конфигура-
ции из NGa атомов для разных долей Ga в Fe–Ga
сплаве в фазе A2 (формула 15) и время жизни по-
зитронов в вакансии, окруженной NGa атомами
(табл. 3), можно оценить средневзвешенное вре-
мя жизни в вакансиях :

(17)

Результаты расчетов по формуле (17) приведе-
ны в табл. 4, из которых следует, что средневзве-
шенное время жизни в вакансиях  должно изме-
няться от 186 пс (16.5% Ga) до 188 пс (33.0% Ga).

Следует отметить, что приведенные оценки
справедливы только в случае, когда все конфигу-
рации ближайшего окружения вакансии одина-
ково стабильны при комнатной температуре, что,
по-видимому, не так. В работе [10] было показа-
но, что в сплаве Fe–Al, имеющем схожую струк-
туру со сплавами Fe–Ga, после закалки преиму-
щественно реализуются конфигурации ваканси-
онных ячеек с большим числом атомов Al в
ближайшем окружении. После закалки такие ва-
кансионные комплексы V–nAl (n > 6) остаются
стабильными, а остальные вакансионные дефек-
ты оказываются подвижными при комнатной
температуре и уходят на границы зерен или пере-
распределяются в пользу комплексов с большим
числом атомов Al.

Можно ожидать, что и в сплавах Fe–Ga будут
преобладать вакансионные комплексы с боль-
шим числом атомов Ga. Тогда среднее время жиз-
ни должно быть больше 190 пс. Однако получен-
ные экспериментальные данные показали, что
время жизни позитронов в вакансиях имеет гораздо
более низкие значения, а также изменяется в доста-
точно широком диапазоне: от ~157 пс (16.5% Ga) до
~ 182 пс (33.0% Ga). Поэтому необходимо рассмот-
реть другие объяснения заниженного времени жиз-
ни позитронов в вакансиях Fe–Ga сплава.

2.4. Вакансионно-примесная модель захвата 
c генерацией вакансий в ячейках с большим NGa

Наиболее простым объяснением было бы умень-
шение среднего времени жизни позитронов по
модели захвата, когда часть позитронов анниги-
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лирует из захваченного состояния в вакансиях, а
другая часть с меньшим временем жизни – из
свободного состояния в решетке. Однако, модель
захвата требует наличия в спектрах времени жиз-
ни позитронов короткой компоненты с временем
жизни от 25 до 5 пс и интенсивностями от 22 до
5% при изменении концентрации Ga от 16.5 до
33.0%. А, как уже было отмечено выше, данная
компонента в спектрах не наблюдается.

Другое объяснение снижения времени жизни
позитронов связано с образованием вакансион-
но-примесных комплексов с атомами междо-
узельного углерода, кислорода или азота. В рабо-
тах [11, 12] на примере железа и вольфрама показа-
но, что включение таких междоузельных примесей
в состав вакансионно-примесных комплексов сни-
жает время жизни позитронов в моновакансиях на
15–25 пс. Для получения Fe–Ga сплавов исполь-
зовалось технически чистое железо 005ЖР с мас-
совой долей углерода 5 ⋅ 10−5. Если содержание уг-
лерода в Ga мало по сравнению с железом, то
концентрация углерода в сплаве Fe3Ga составит
0.015 ат. % (или 1.2 ⋅ 1019 см−3), что соизмеримо с
ожидаемой концентрацией закалочных вакансий
(плотность терморавновесных вакансий при
700°С ~1019 см−3).

Если так же, как и в железе, вакансии и меж-
узельный углерод подвижны в решетке Fe–Ga
сплава при комнатной температуре, и углерод име-
ет положительную энергию связи с вакансиями,
то образование вакансионно-углеродных (VC)
комплексов – это диффузионно-контролируемый
процесс. При фиксированной температуре воз-
никает термодинамическое равновесие. Равновес-
ный уровень комплексов VC определяется энер-
гией связи VC комплекса и скоростью диффузии
вакансий и углерода. В железе энергия связи 
≈ 2 эВ, атомы углерода подвижны при температу-
ре больше 350 K, а диссоциация VC комплексов
начинается при 490 K. При комнатной темпера-
туре вакансии имеют высокую подвижность, а
скорость распада VC комплексов крайне мала.
Если эти условия сохраняются и в Fe–Ga спла-
вах, то равновесная концентрация VC комплек-
сов при комнатной температуре будет близка к
концентрации либо вакансий, либо углерода:

. При избытке углерода возмож-
но образование комплексов с двумя атомами уг-
лерода VC2, но в чистом железе такие комплексы
не являются центрами захвата позитронов. Если
энергия образования вакансий  в Fe3Ga не боль-
ше 0.72 эВ, концентрацию вакансионно-примес-
ных комплексов для всех наших образцов можно
принять . Для сравнения, энергия фор-
мирования вакансий железа, расcчитанная в ра-

b
VCE

( )≈VC V Cmin ,n n n

f
VE

VC C~n n

боте [13], для Ni2FeGa сплава  = 0.72 эВ, а в

сплаве Fe3Al  = 0.87 эВ.

Таким образом, можно предположить, что по-
сле закалки все вакансии либо захватывают атом C
(VC комплекс), либо занимают место в окруже-
нии достаточно большого числа атомов Ga (ком-
плексы V−7Ga или V−8Ga), либо уходят на стоки
(например, границы зерен). Концентрация VC
комплексов с низким временем жизни во всех спла-
вах примерно ~1019 см−3, а концентрация комплек-
сов V−7/8Ga существенно зависит от доли Ga в
сплаве. Если углерода не хватает для декорирова-
ния всех вакансий, то среднее время жизни пози-
трона будет расти пропорционально доле не заня-
тых углеродом вакансий.

Считая, что коэффициент захвата позитронов
всеми вакансиями примерно одинаковый, их время
жизни можно оценить как средневзвешенное:

где  – среднее время жизни в углеродно-вакан-
сионных комплексах;  – число углеродно-ва-
кансионных комплексов;  и  – соответствен-
но, время жизни и концентрация вакансий без уг-
лерода, окруженных 7–8 атомами Ga.

При определении  следует также учесть, что
концентрация углерода уменьшается при увели-
чении доли Ga в сплаве.

В силу случайного расположения углерода в
решетке возможно образование VC комплексов с
любым количеством атомов Ga в ближайшем
окружении. Хотя энергия формирования таких
комплексов будет различна, для оценки будем
считать их образование равновероятным. Тогда
распределение атомов галлия в ближайшем окру-
жении VC будет совпадать с биномиальным рас-
пределением (13). Поэтому среднее время жизни
позитрона в VC комплексах можно оценить по
формуле, аналогичной выражению (15):

f
VE

f
VE

( ) ( )τ = τ + τ +avg V V VC VC V VC/ ,n n n n

VCτ
VCn

τV Vn

VCn

Таблица 2. Время жизни позитронов τV в вакансиях
Fe–Ga сплава в зависимости от числа атомов NGa в
ближайшем окружении из 8 атомов

NGa 0 1 2 3 4 5 6 7 8

τV, пс 183 185 187 188 190 192 194 196 198

Таблица 3. Средневзвешенное время жизни позитро-
нов в вакансиях железа  Fe–Ga сплава

δGa, % 16.5 18.6 23.1 25.5 26.9 33.0

, пс 186.0 186.3 186.9 187.1 188.1 188.0

( )Vτ

τV
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Здесь τVC(NGa) = τV(NGa) – ΔτС, где значения
τV(NGa) приведены в табл. 4, а ΔτС – уменьшение
времени жизни в вакансии за счет внедрения ато-
ма углерода – является варьируемым параметром
модели.

Время жизни позитронов в вакансиях может
снижаться также из-за уменьшения свободного
объема вакансии в связи с внутренней релаксаци-
ей ближайших соседних атомов Ga в направле-
нии вакансии. Этот фактор может быть весьма су-
щественным. Так в работе [5] время жизни в ва-
кансии для Fe3Al вместо ожидаемых 192 пс с
учетом релаксации было получено τ2 ≈ 182 пс. По-
этому значение времени жизни в вакансиях без
углерода следует брать как τV = τV (NGa = 7/8) – Δτr,
где Δτr характеризует отличие релаксации в ва-
кансии с 7 или 8-ю атомами Ga в ближайшем
окружении от релаксации в чистом железе (оцен-
ка τV в табл. 4 сделана на основе эксперименталь-
ного времени жизни в релаксировавшей вакан-
сии Fe).

Данная модель содержит три основных варьи-
руемых параметра:

1) число атомов Ga, стабилизирующих V−nGa
комплекс при комнатной температуре;

2) изменение времени жизни позитронов в VC
комплексах, равное ΔτС;

3) величина релаксации вакансий с n атомами
Ga в ближайшем окружении, равная Δτr.

Предложенная модель позволяет описать экс-
периментальную зависимость (рис. 3) при
ΔτС = 25 пс и Δτr = 15 пс при условии, что ком-
плексы V−7/8Ga являются неподвижными.

3. ОСНОВНЫЕ ВЫВОДЫ
На основании полученных результатов и пред-

ложенной модели можно сделать следующие вы-
воды:

1. Стабильность вакансионных дефектов при
комнатной температуре в сплавах Fe1–xGax после
закалки обеспечивается ближайшим окружением
из большого числа атомов Ga (NGa > 6), а декори-
рование вакансий междоузельными атомами уг-
лерода увеличивает энергию активации такого
комплекса и снижает наблюдаемое время жизни
позитронов в вакансиях.

2. При 1000°С все сплавы находятся в неупоря-
доченном состоянии с ОЦК решеткой, число тер-
моравновесных вакансий достаточно велико
(~10−3–10−4), и все атомы в решетке весьма по-
движны. Поэтому число атомов Ga распределяет-
ся по ячейкам решетки в соответствии с биноми-
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р N
нальным распределением. Наибольшей энергией
связи обладают комплексы с большим числом
атомов Ga. При закалке в воду комплексы с NGa > 6
фиксируются и при температурах отжига ниже
300°С остаются неподвижными. Комплексы с
NGa < 6 оказываются подвижными при комнат-
ной температуре и уходят на границы зерен либо
декорируются атомами C.

3. При закалке в воду от 1000°С сплавы с низ-
ким содержанием Ga остаются в неупорядочен-
ной A2 фазе, где NGa в ближайшем окружении под-
чиняется биномиальному распределению. Сплавы
с составом, близком к стехиометрическому, для
Fe3Ga успевают частично перейти в упорядочен-
ную фазу D03, где NGa = 2, а сплав с 33% Ga фор-
мирует структуру В2 с ОЦК решеткой, в которой
при стехиометрическом составе было бы NGa = 8.

4. В сплавах Fe83.5Ga16.5 и Fe81.4Ga18.6 не хватает
Ga для формирования полноценной фазы D03, и
эти сплавы при всех температурах отжига имеют
неупорядоченную структуру A2, в которой при-
сутствуют стохастические флуктуации числа ато-
мов Ga в ячейках кристаллической решетки. В
процессе закалки вакансии связываются в ком-
плексы с 7–8 атомами Ga, а также захватывают
междоузельный углерод. Статистические оценки
показывают, что концентрация таких комплексов
может быть на уровне 4 ⋅ 10–4 ат−1. Небольшой
объем фазы D03, образующейся, вероятно, в виде
нанодоменов, приводит к относительно неболь-
шому снижению концентрации вакансий при
температурах 300–400°С до уровня ~10−5 ат−1.

5. Для сплавов с составом, близком к стехио-
метрическому, переход из A2 в D03 происходит
при температурах выше 300°С, когда происходит
активация VC комплексов, и подвижность вакан-
сий позволяет атомам Ga достаточно быстро диф-
фундировать по решетке, чтобы занять энергети-
чески более выгодную конфигурацию. В решетке
D03 в ближайшем окружении вакансии находится
всего два атома Ga, что, по-видимому, недоста-
точно для стабилизации вакансий даже при ком-
натной температуре. Поэтому в процессе отжига
все вакансии в упорядоченной фазе уходят на гра-
ницы зерен. В результате в сплаве Fe76.9Ga23.1, пере-
шедшем в D03 фазу, концентрация вакансий резко
снижается до уровня ~10−6 ат−1. При 400°С в
Fe76.9Ga23.1 начинается фазовый переход D03 → L12,
и концентрация вакансий снова увеличивается,
что связано, по-видимому, с генерацией струк-
турных вакансий на границах некогерентных фаз.
При 500°С концентрация этих вакансий достига-
ет максимума. При 650°С происходит обратный пе-
реход L12 → D03, но, видимо, неполный, и условия
для генерации высокой концентрации терморавно-
весных вакансий сохраняются. При температуре
отжига 700°С образец переходит в неупорядочен-
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ную фазу A2, в которой также наблюдается высокая
концентрация терморавновесных вакансий.

6. Даже при небольшом превышении доли Ga
над стехиометрическим составом, как в Fe74.5Ga25.5,
концентрация вакансий в фазе D03 остается вы-
сокой (>2 ⋅ 10−4 ат−1), что говорит о формирова-
нии VC комплексов с более чем шестью атомами
Ga в ближайшем окружении, т.е. избыточные
атомы Ga распределяются по ячейкам решетки
D03 не случайным образом, а группируются во-
круг вакансий.

7. Отжиг вакансионных комплексов в струк-
туре L12 можно наблюдать на примере сплава
Fe74.5Ga25.5. При температуре 500°С образец пере-
ходит в фазу L12. В ГЦК решетке естественное
число атомов Ga в ближайшем окружении атома
Fe равно 4. В следующем по близости положении
находятся восемь атомов Fe, т.е. можно считать,
что максимальное число ближних атомов равно
12. Если предположить случайное распределение
избыточных атомов Ga по ячейкам, можно оце-
нить концентрацию ячеек с различным числом
атомов Ga по биномиальному распределению.
Так как избыток Ga в данном сплаве по сравне-
нию со стехиометрическим составом совсем не-
большой, его не хватает на создание достаточного
количества флуктуаций Ga в ближайшем окруже-
нии вакансий. Если бы комплексы вакансий с
6 атомами Ga удерживали вакансию на месте, мы
наблюдали бы концентрацию вакансий порядка
7 ⋅ 10−4 ат–1. Комплексов с NGa = 7 может быть уже
только на 2 порядка меньше (7 ⋅ 10–6 ат−1). Воз-
можно поэтому большинство вакансий остаются
подвижными и постепенно отжигаются при тем-
пературах 500 и 560°С. В эксперименте мы на-
блюдаем снижение концентрации вакансий до
уровня 10−5–10−6 ат−1.

8. В сплавах с содержанием Ga 26.9% число ва-
кансионных комплексов с NGa = 7 может быть уже
порядка 4 ⋅ 10−4 ат−1. Возможно, именно этим и
объясняется высокая концентрация вакансий
вплоть до 560°С.

9. При отжиге образцов Fe74.5Ga25.5 и Fe73.1Ga26.9
при температуре 620°С сплавы переходят в фазу
D019 с тетрагональной решеткой. При этом концен-
трация вакансий становится меньше, чем 10−6 ат−1.

10. При температурах больше 700°С сплавы пе-
реходят в неупорядоченную фазу A2 с ОЦК ре-
шеткой, где стохастические флуктуации захваты-
вают при остывании термически равновесные ва-
кансии и создают значительное (>2 ⋅ 10–4 ат−1)
количество вакансионных комплексов с более
чем шестью атомами Ga в ближайшем окруже-
нии.

11. Сплав Fe67.0Ga33.0 при любых температурах
отжига содержит значительную долю фазы B2 с

ОЦК решеткой, где один атом Fe окружен 8 ато-
мами Ga, и возможная концентрация вакансион-
ных комплексов с более чем семью атомами все-
гда больше, чем 2 ⋅ 10−3 ат−1. Поэтому в данном об-
разце вакансии малоподвижны, и их
концентрация не опускается ниже максимально-
го наблюдаемого предела 2 ⋅ 10−3 ат−1.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Процессы упорядочения в сплавах Fe–Ga с со-

держанием Ga от 16.5 до 33.0 ат. % были исследо-
ваны методом измерения времени жизни пози-
тронов (PALS) в сочетании с рентгеноструктур-
ным анализом и нейтронной дифракцией. После
закалки образцов от 1000°C в воду при изменении
концентрации Ga от 16.5% до 33.0% время жизни
позитронов в дефектах вакансионного типа ме-
няется от ~157 пс до ~182 пс. В работе приведены
результаты исследования динамики дефектов ва-
кансионного типа при фазовых переходах при
различных температурах отжига сплавов в диапа-
зоне от 200°C до 800°C.

Отсутствие короткой компоненты в спектре
времени жизни свидетельствует о высокой кон-
центрации вакансий (не менее 2 ⋅ 1019 см−3) во
всех образцах, что позволило дать верхнюю оцен-
ку энергии образования вакансий в сплавах Fe–Ga:

.
Для объяснения полученных результатов пред-

ложена вакансионно-примесная модель, предпо-
лагающая наличие в образцах Fe–Ga сплава по-
сле закалки двух типов вакансионных дефектов,
являющихся центрами захвата позитронов: ва-
кансионно-углеродные комплексы с относитель-
но низким временем жизни позитронов и вакан-
сии, окруженные большим числом атомов Ga
(комплексы V−7Ga или V−8Ga) с временем жизни
позитронов порядка 187 пс.

Вакансионно-примесная модель позволила
оценить смещение времени жизни в вакансии из-
за внедрения атома углерода ΔτC = 25 пс, а также
сделать предположение о более высокой степени
релаксации решетки в области вакансии в случае
большого числа атомов Ga (7–8 атомов) в ее бли-
жайшем окружении (Δτr = 15 пс).
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Abstract—In the present work we study dynamics of vacancy-type defects in Fe–Ga alloys (galfenols) with
gallium content ranging from 16.5 to 33.0%. At the beginning, a brief overview of the basic properties and
crystal structure of Fe–Ga alloys is presented. Positron Annihilation Lifetime Spectroscopy (PALS), Neu-
tron Diffraction and X-Ray Diffraction (XRD) methods show a high degree of correlation in changes in the
positron lifetime and phase composition of the samples. A comparison of positron data and the results of
structural analysis reveal notably different behaviour of defects ordering in alloys with gallium content x high-
er and lower than 25%. All the alloys quenched at 1000°C demonstrate high concentration of iron monova-
cancies (>2 × 10−4 at−1), and positron lifetime linearly grows from ~160 ps at x = 16.5% to ~180 ps at x = 33.0%
(tangent 1.5 ps/1%Ga). The observed changes of the positron lifetime correlate with phase composition of
the samples.

Keywords: galphenols, vacancy complexes, positron lifetime
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