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Представлены результаты исследования структурных и магнитных свойств наноструктур (Fe/Si)N ,

полученных при последовательном напылении на поверхность SiO2/Si(100) при температуре подложки

300 K. Измерения методом просвечивающей электронной микроскопии позволили определить толщи-

ны всех слоев Fe и Si. Магнитные свойства исследованы методом рентгеновского магнитного кругового

дихроизма (XMCD) вблизи L3,2-краев поглощения Fe. Разделены орбитальный (ml) и спиновый (mS)

вклады в полный магнитный момент железа. С использованием поверхностной чувствительности мето-

да XMCD и модели интерфейса из немагнитной и ослабленной магнитной фаз, определены толщины

магнитного и немагнитного силицида Fe на интерфейсах Si/Fe и Fe/Si.

DOI: 10.7868/S0370274X14120078

1. Введение. Силициды 3d -металлов проявля-

ют большое разнообразие физических свойств. По-

этому они представляют значительный интерес как

для фундаментальной науки, так и для практиче-

ских приложений [1]. Формирование силицида про-

исходит путем проникновения атома одного типа в

решетку другого. При этом образование силицидов

сильно зависит от кристаллического качества муль-

тислоев, в частности от шероховатости интерфей-

са [2]. Структура ферромагнитного интерфейса яв-

ляется ключевым параметром с точки зрения созда-

ния магнитных многослойных структур, проявляю-

щих эффекты гигантского магнитосопротивления.

Образование силицидов железа на интерфейсе бу-

дет отличаться в случаях [3–7], когда Fe наносится

на Si или Si наносится на Fe. Например, в работе [3]

указывается, что когда Si наносится на Fe, интер-

фейс Si/Fe представляет собой несколько немагнит-

ных фаз различного состава. В работе [4] сообщает-

ся, что в интерфейсе Si/Fe формируется кристалли-

ческий силицид железа, который определяется как

фаза c-Fe1−xSix с твердым раствором ферромагнит-

1)e-mail: platunov@iph.krasn.ru
2)E.Weschke; E. Schierle

ного силицида. В литературе приводятся толщины и

шероховатости интерфейсов немагнитных структур

Fe/Si, полученных различными методами. В частно-

сти, в работах [5–7] было показано, что толщина ин-

терфейса в 1.3–1.4 нм и шероховатость в 0.5–0.6 нм не

зависят от толщин слоев Fe и Si, а также от метода

изготовления и скоростей роста.

Несмотря на большое количество литературных

данных, остается невыясненным вопрос о распреде-

лении магнитных и немагнитных силицидов в ин-

терфейсах Si/Fe и Fe/Si. В настоящей работе мы

изучаем пространственную структуру интерфейса

с применением поверхностно-чувствительного мето-

да рентгеновского магнитного кругового дихроиз-

ма (XMCD). Для этого проводится комплексное ис-

следование структурных и локальных магнитных

свойств нанослоев Fe/Si. Объектом исследования яв-

ляется относительное количество магнитной фазы,

которая формируется на границе раздела слоев Si/Fe

и Fe/Si.

2. Образцы и методика эксперимента. Два

образца (Si/Fe)3/SiO2/Si(100) с различными толщи-

нами Fe и упаковкой изотопа 57Fe (# 1 и 2) бы-

ли получены с помощью термического испарения

в сверхвысоком вакууме при комнатной температу-
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ре (базовое давление P = 10−8 Па) с использова-

нием модернизированной молекулярно-лучевой уста-

новки Ангара [8]. Изотоп железа 57Fe был добавлен

в структуру для проведения исследований морфоло-

гии и химического состава различных интерфейсов

Si/Fe и Fe/Si методом конверсионной мессбауэров-

ской электронной спектроскопии (КМЭС) [6]. Маг-

нитные структуры создавались последовательным

напылением слоев Fe и Si на подготовленную поверх-

ность Si(100) с тонким буферным слоем SiO2. Ско-

рость роста контролировалась in situ высокоскорост-

ным лазерным эллипсометром. Толщины Fe допол-

нительно контролировались с помощью метода рент-

геновской флуоресценции. Определение структур-

ного совершенства ex situ осуществлялось методом

просвечивающей электронной микроскопии (ПЭМ)

на микроскопе JEOL JEM- 2100 центра коллектив-

ного пользования Сибирского федерального универ-

ситета [9, 10]. Измерения спектров рентгеновского

поглощения (XAS) на L3,2-краях Fe были выполне-

ны на специализированной станции UE46-PGM1 син-

хротрона BESSY II при Научно-исследовательском

центре им. Гельмгольца (г. Берлин). Источником по-

ляризованного излучения являлся геликоидальный

ондулятор. В качестве монохроматора применялся

плоский дифракционный монохроматор PGM-типа.

Измерения проводились с использованием сверхпро-

водящего магнита в магнитном поле до 6 Т при тем-

пературах 5 и 300 К. Спектры записывались в режи-

ме полного выхода электронов (total electron yield,

TEY) [11, 12]. Метод детектирования TEY был ис-

пользован в связи с его поверхностной чувствитель-

ностью.

Глубина выхода вторичных фотоэлектронов га-

рантирует, что измеренные спектры определяются

главным образом атомами Fe вблизи межфазной гра-

ницы. Диаметр пятна при измерении XMCD-сигнала

составлял не менее 200 мкм. После каждого изме-

рения спектра менялась ориентация магнитного по-

ля или поляризация излучения. Эффекты самопо-

глощения и насыщения могут оказывать влияние на

спектральный вес околокраевых особенностей, что

вносит ошибки в определение спинового и орбиталь-

ного магнитных моментов [13]. В связи с этим [14]

геометрия эксперимента выбиралась таким образом,

чтобы направления магнитного поля и падающего

излучения были нормальными к поверхности образ-

ца. В такой конфигурации магнитное насыщение для

всех образцов достигалось в полях 2 Т.

Для того чтобы применить к измеренным данным

XMCD правила сумм [15, 16], вклад фотоэлектрон-

ных возбуждений в состояния континуума был выде-

лен из поперечного сечения поглощения с использо-

ванием ступенчатой функции [17, 18]. Внутриатом-

ный дипольный терм µT , который содержится в экс-

периментально полученном эффективном спиновом

магнитном моменте µS eff = µS + 7µT , предполагает-

ся для кубической структуры силицида незначитель-

ным [19]. Однако поскольку µT не исчезает полно-

стью, необходимо понимать спиновые магнитные мо-

менты, выведенные из экспериментальных данных,

как эффективные.

3. Экспериментальные результаты и их

обсуждение. На рис. 1 представлено электронно-

Рис. 1. Электронно-микроскопическое изображение по-

перечного сечения структур Fe/Si (образец # 2)

микроскопическое изображение поперечного сечения

образца # 2. Согласно ПЭМ-изображениям пленки

имеют четкую слоистую структуру, включающую

аморфные слои оксида кремния, а также тонкие по-

ликристаллические слои железа с минимальным раз-

мером кристаллита, сопоставимым с толщиной плен-

ки. Плавное изменение в оптическом контрасте про-

исходит из-за постепенного изменения атомной кон-

центрации Fe и Si от слоя к слою, что происходит

в результате взаимной диффузии и последующего

образования силицидов. Полученные аппроксимиро-

ванные значения толщин для двух образцов пред-

ставлены в табл. 1.

В качестве дополнительной информации мож-

но отметить, что результаты исследования методом

КМЭС [6] для образца # 1 из этой же серии пока-
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Таблица 1

Толщины слоев согласно ПЭМ-исследованию

образцов #1 и 2

Образец # 1 t, нм Образец #2 t, нм

Si 9.8 Si 8.7

Fe 9.8 Fe 7.3

Si 1.1 Si 1.5

Fe 10.5 Fe 8.4

Si 1.1 Si 1.1

Fe 9.5 Fe 8.0

Si/SiO2 1.5 Si/SiO2 1.1

Si(100) Si(100)
∑

Fe 29.8
∑

Fe 23.7

зали наличие секстета α-Fe, парамагнитного вкла-

да (широкий дублет), который связан с эпитакси-

ально стабильной неравновесной фазой (c-FeSi). Од-

новременное присутствие парамагнитных и ферро-

магнитных компонент в КМЭС-спектрах на струк-

турах Fe/Si указывает на то, что эти интерфейсы

с относительно большой шероховатостью состоят из

пространственно-распределенного окружения Fe от

c-Fe1−xSix до атомов Fe c отсутствием или неболь-

шим количеством атомов Si в качестве ближайших

соседей. Преобразование части Fe/Si-интерфейса в

немагнитную фазу c-FeSi должно уменьшать пол-

ную намагниченность насыщения образцов, которая

может быть количественно выражена как недоста-

ток магнитного момента железа [3]. Подчеркнем, что

мессбауэровская спектроскопия в отличие от XMCD

дает объемную информацию.

Поскольку экспериментальные XAS- и XMCD-

спектры для двух представленных образцов подоб-

ны, ограничимся только рассмотрением спектров

для образца # 1.

На рис. 2 и 3 представлены нормализованные

XAS- и XMCD-спектры, полученные при темпе-

ратуре 5 K в магнитном поле H до 6 Т. Форма

спектров рентгеновского поглощения на L3,2-краях

(рис. 2) указывает на d(Fe)/sp(Si)-гибридизацию [19,

20]. Слабозаметное плечо при 715 эВ на спектрах

XAS указывает на наличие силицидной фазы Fe–Si

(рис. 2) [19].

Исследование XMCD-сигнала на L3,2-краях Fe

показало, что с уменьшением температуры от 300

до 5 К амплитуда, профиль и асимптотика сигнала

не изменяются. Максимальный XMCD-эффект на-

блюдается в поле от 2–3 T и далее не растет, что

свидетельствует о насыщении магнитного момента

(рис. 3).

С помощью правил сумм [15, 16] можно разде-

лить полный магнитный момент на спиновую (mS)

Рис. 2. Нормализованные поверхностно-чувствитель-

ные XAS-спектры (снятые в TEY-режиме) на L3,2-

краях Fe образца # 1, записанные при 5 K в магнитном

поле 6T. Внешнее магнитное поле было приложено па-

раллельно рентгеновскому лучу. Ступенчатая функция

показана черным цветом

Рис. 3. Спектры рентгеновского магнитного кругового

дихроизма (XMCD) образца # 1, записанные при 5К.

Кривые для H = 4.5 и 6T практически не отличаются

от кривых для H = 3T

и орбитальную (ml) составляющие. Эксперименталь-

ные результаты показывают, что полный магнитный

момент на атом Fe для образца # 1 M 1 = 1.92µB, а

для образца # 2 M 2 = 1.89µB. При этом полученная

величина магнитного момента в насыщенном состо-

янии согласуется с данными других исследователей

(см. табл. 2). Результаты обработки XMCD-спектров

указывают также на выход спинового магнитного

момента в насыщение около 2.5 Т для обоих образ-

цов (рис. 4a и b).
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Таблица 2

Орбитальные и спиновые магнитные моменты

образцов # 1 и #2. Сравнение с литературными

данными

Cсылки mS , µB ml, µB mS+ml, µB

bcc Fe [22] 2.36 0.071 2.431

bcc Fe [21] - - 2.227

ML Fe [23] 2.31 0.30 2.61

ML Fe [17] 1.98 0.086 2.066

Fe3Si [19] 1.76±0.1 0.073±0.01 1.833

Образец # 1 1.71 (300 K) 0.04 (300 K) 1.75

1.86 (5 K) 0.06 (5K) 1.92

Образец # 2 1.72 (300 K) 0.04 (300 K) 1.76

1.85 (5 K) 0.04 (5K) 1.89

Рис. 4. Полевые зависимости спинового и орбитального

магнитных моментов пленки при 5 К для образцов # 1

(a) и 2 (b) (Fe L3,2-края)

Полученный момент Fe оказался существенно

меньше, чем в объемном α-Fe (2.227µB [21]). Он на-

ходится в хорошем согласии со значениями, приво-

димыми в литературе (табл. 2). Отметим, что для

структуры Fe3Si (D03) [24] магнитные моменты в

позициях FeI и FeII равны 2.2–2.4 и 1.35µB соот-

ветственно. Это отвечает среднему моменту в FeI,II-

позициях 1.775–1.875µB, что согласуется с результа-

тами данной работы. Следовательно, в нашем слу-

чае магнитным силицидом на поверхности преиму-

щественно является Fe3Si.

Обратим внимание на ненулевое значение ор-

битального магнитного момента (рис. 4). Направле-

ние morb является таким же, как и для спиново-

го момента mspin. Согласно литературе отношение

morb/mspin меняется с атомной структурой, размер-

ностью и координационным числом. В нанострукту-

рах morb весьма чувствителен к ближайшему окру-

жению и быстро увеличивается с уменьшением коор-

динационного числа [25].

Так как измерение XMCD-сигнала реализова-

но TEY-методом, полный магнитный сигнал опре-

деляется главным образом верхним слоем желе-

за и магнитным интерфейсом. Кроме того, сигнал

XMCD в основном определяется линейной комбина-

цией сигналов от каждого атома, который локализо-

ван в образце или силициде. Он представляет собой

статистическую информацию о силициде в образ-

цах.

При выполнении XMCD–TEY-исследований все-

гда необходимо оценивать глубину проникновения

фотонов в режиме мягкого рентгеновского излуче-

ния. Неточный учет данного факта может привести

к неправильным результатам в интерпретации маг-

нитных свойств исследуемых материалов [17].

Строгая пропорциональность между TEY и по-

перечным сечением поглощения реализуется, если

длина затухания падающего излучения λx намно-

го больше, чем глубина выхода электронов λe [12].

В нашем случае это условие выполняется при глу-

бине проникновения λx ∼ 150 нм и глубине выхода

λe ∼ 2.5 нм [17, 19].

Для описания данных XMCD введем модель,

описывающую интерфейс Si/Fe переменного соста-

ва магнитным профилем, показанным на рис. 5. Мы

предполагаем, что непосредственно к слою Si при-

мыкает немагнитный силицид FeSi толщиной ∆1,

после которого имеется непрерывный ряд магнит-

ных твердых растворов от Fe3Si c намагниченно-

стью MFe3Si до объемного Fe с намагниченностью

MFe на толщине ∆2. Для простоты мы рассматрива-

ем линейный рост намагниченности между MFe3Si и

MFe. Для оценки было принято MFe3Si = 1270Гс [26]

и MFe = 1740Гс. Такой же моделью, но со сво-

ими параметрами толщин ∆′

2 и ∆′

1 мы описы-

ваем интерфейс Fe/Si. Модели магнитных профи-

лей образцов # 1 и 2 показаны на рис. 6. Предло-
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Рис. 5. Профиль намагниченности интерфейса с беско-

нечным слоем Fe

женную модель можно описать простыми формула-

ми:
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MFe − (MFe −MFe3Si)
z − d1 +∆′

2

∆′

2 −∆′

1

при d1 −∆′

2 ≤ z ≤ d1 −∆′

1;

0 при d1 −∆′

1 < z < d2 +∆1;

MFe3Si + (MFe −MFe3Si)
z − d2 +∆1

∆2 −∆1

при d2 +∆1 ≤ z ≤ d2 +∆2;

MFe при d2 +∆2 < z < ∞,

(1)

где z – толщина исследуемой пленки, ∆1

и ∆2 – толщина немагнитного FeSi и пол-

ная толщина интерфейса соответственно,

d1 = 9.8 нм и d2 = 10.9 нм для образца # 1,

d1 = 7.3 нм и d2 = 8.8 нм для образца # 2 (см.

табл. 1).

С учетом того что число электронов, которые до-

стигают поверхности, затухает экспоненциально как

функция глубины первоначального процесса рентге-

новского поглощения [12], мы приходим к следующе-

му уравнению:

M =
1

λe

∫

M(z)e−z/λedz = f(∆1,∆2, λe), (2)

где λe – глубина выхода электронов. В левой части

уравнения (1) стоит измеренная намагниченность

M = mS + ml для образцов # 1 и 2 (см. табл. 2).

Интегрируя M в вышеуказанных пределах и решая

Рис. 6. Профили намагниченности для образцов # 1 (a)

и 2 (b) c затухающей экспонентой, ограничивающей

глубину вылета электронов

уравнения, мы получаем толщины немагнитного и

магнитного слоев.

В работе [6] установлено, что толщина слоя сили-

цида ∆2 = 1.4 нм. С условием λe ∼ 2.5 нм для об-

разца # 1 толщина слоя железа в 9.8 нм достаточно

велика. Поэтому вторым интерфейсом можно прене-

бречь. В таком случае можно считать слой железа

бесконечным и перейти от модели на рис. 6а к моде-

ли, представленной на рис. 5.

Тогда уравнение (2) c учетом магнитного момента

M1 = 1.92µB примет вид

M1 = e−∆1/λe

[

MFe3Si +
(MFe −MFe3Si)λe

∆2 −∆1

]

−

− e−∆2/λe

(MFe −MFe3Si)λe

∆2 −∆1
.

Решением этого уравнения для образца # 1 явля-

ются толщины немагнитного силицида ∆1 = 0.23 нм

и магнитной прослойки ∆2 −∆1 = 1.17 нм.

В случае образца # 2 необходимо учитывать оба

интерфейса от первого слоя железа и еще один ин-

терфейс от второго слоя (рис. 6b), параметры кото-
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рого мы считаем совпадающими с параметрами для

первого слоя. Согласно работе [7] ∆′

2 = ∆2/2 =

= 0.7 нм. В итоге с учетом магнитного момента M1 =

= 1.89µB уравнение, описывающее магнитный про-

филь образца # 2, принимает следующий вид:

M2 = M1 −

− e−(d1−∆′

1
)/λe

[

MFe3Si +
(MFe −MFe3Si)λe

∆′

2 −∆′

1

]

−

− e−(d1−∆′

2
)/λe)

(MFe −MFe3Si)λe

∆′

2 −∆′

1

+

+ e−(d2+∆1)/λe

[

MFe3Si +
(MFe −MFe3Si)λe

∆2 −∆1

]

−

− e−(d2+∆2)/λe

(MFe −MFe3Si)λe

∆2 −∆1
. (3)

В данном случае для образца # 2 при λe ∼ 2.5 нм

и ∆′

2 = 0.7 нм толщина немагнитной прослойки ∆′

1 =

= 0.15 нм, а магнитной – ∆′

2−∆′

1 = 0.55 нм. С учетом

погрешности предложенной модели, которая может

быть связана с неточным значением λe, а также от-

клонением полученных аппроксимированных значе-

ний толщин слоев для двух образцов, доверительный

интервал толщин магнитных интерфейсов был при-

нят составляющим 1.1–1.2 нм для Si/Fe и 0.5–0.6 нм

для Fe/Si.

Значения толщин ∆2 и ∆′

2 для интерфейсов Si/Fe

и Fe/Si взяты из работы [7]. Их различие может быть

объяснено следующим образом. Слои железа имеют

кристаллическую структуру. Когда кремний нано-

сится на Fe, атомы Si легче диффундируют вдоль

границ зерен Fe. Кроме того, атомный радиус для

кремния меньше, чем для железа. Таким образом,

толщины интерфейса получаются больше в случае

Si/Fe. В случае Fe/Si аморфный кремний ограни-

чивает диффузию железа в слой кремния. Следова-

тельно, толщина интерфейса здесь меньше.

4. Заключение. Исследования с помощью про-

свечивающей электронной микроскопии показали,

что изучаемые пленки имеют слоистую структуру,

включающую аморфные слои Si и SiO2, а также по-

ликристаллические слои Fe. Немагнитные фазы си-

лицида образуются в процессе синтеза наноструктур.

Из анализа данных XMCD получены толщины

магнитных интерфейсов: 1.1–1.2 нм для Si/Fe и 0.5–

0.6 нм для Fe/Si. Сам интерфейс может быть пред-

ставлен как (Fe3Si)1−x + Fex = Fe3−2xSi1−x.

Таким образом, нами предложен способ опреде-

ления толщин магнитных и немагнитных составля-

ющих интерфейсов Fe/Si и Si/Fe с использованием

элементной чувствительности метода XMCD.
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