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Данная статья посвящена развитию методики обработки данных спектральной in situ магнитоэл-

липсометрии для анализа ферромагнитных планарных наноструктур. В рамках нового подхода к ин-

терпретации модулированных магнитным полем спектральных эллипсометрических измерений, прово-

димых с использованием магнитооптического эффекта Керра в экваториальной конфигурации, апроби-

руется многослойная модель, содержащая ферромагнитный слой с двумя пограничными интерфейсами,

неферромагнитный буферный слой и неферромагнитную подложку. В частности, исследуется влияние

толщины ферромагнитного слоя на результаты магнитоэллипсометрических измерений. Для измерений

были выбраны поликристаллические пленки Fe различной толщины на неферромагнитной поверхно-

сти SiO2/Si(100). В результате обработки данных спектральных магнитоэллипсометрических измерений

определены комплексные диагональные и недиагональные компоненты тензора диэлектрической про-

ницаемости в спектральном диапазоне 1.38–3.45 эВ. Приведено сопоставление полученных результатов

с литературными данными других авторов и расчетом тензора диэлектрической проницаемости Fe в

рамках теории функционала плотности.
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1. Развитие средств неразрушающего in situ кон-

троля ферромагнитных планарных наноструктур яв-

ляется важной задачей для обеспечения условий вос-

производимого синтеза таких наноструктур и вы-

сокой точности контроля их физических свойств.

Измерения эллипсометрии ферромагнитных матери-

алов во внешнем магнитном поле позволяют най-

ти комплексные значения как диагональных, так

и недиагональных компонент тензора диэлектриче-

ской проницаемости и величины магнитного кру-

гового дихроизма [1]. Ранее уже разрабатывались

подходы к применению магнитоэллипсометрии для

определения полного тензора диэлектрической про-

ницаемости. Например, в работе [2] был разработан

подход к вычислению недиагональных компонент

тензора диэлектрической проницаемости ферромаг-

нитной многослойной структуры на основе матриц

Мюллера (М-матриц), в том числе и для оптиче-

ски анизотропных сред, используя нормальное паде-

1)e-mail: maximo.a@mail.ru

ние света для случая полярного эффекта Керра. Да-

лее уже были предприняты успешные попытки из-

мерений, используя метод из [2], для анализа фер-

ромагнитной непрозрачной пленки при различных

температурах [3]. Однако для интерпретации дан-

ных эксперимента при толщинах ферромагнитных

слоев, сопоставимых с толщиной скин-слоя в исполь-

зуемом спектральном диапазоне, недостаточно поль-

зоваться моделью полубесконечного ферромагнитно-

го слоя, разработанной для объемных материалов

и толстых пленок. И уже в работе [4] была созда-

на методика проведения обобщенной магнитоопти-

ческой спектральной эллипсометрии с применением

октопольного электромагнита и проведены измере-

ния полного тензора диэлектрической проницаемо-

сти прозрачной изотропной пленки кобальта с по-

верхностным оксидным слоем. При этом в литера-

туре практически отсутствуют упоминания о приме-

нении магнитноэллипсометрии для in situ анализа

многослойной ферромагнитной среды, что, возмож-
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но, связано с громоздкостью М-матричного аппарата

для анализа многослойной ферромагнитной струк-

туры в совокупности с конструкционными ограниче-

ниями размещения многополюсного электромагнита

непосредственно в камере синтеза.

Настоящая работа направлена на апробацию раз-

работанного нами варианта анализа магнитоэлипсо-

метрических данных, не требующего М-матриц чет-

вертого порядка, основанного на применении эл-

липсометрических соотношений, в которых магни-

тооптический вклад учитывается как возмущение,

и проведении in situ анализа с простой дипольной

электромагнитной системой на основе экваториаль-

ного магнитооптического эффекта Керра [5]. Под-

черкнем, что все измерения делаются in situ, об-

разец не подвергается воздействию атмосферы, по-

этому на поверхности не образуются дополнитель-

ные оксидные и прочие слои, которые необходимо

было бы учитывать в процессе анализа. Обработка

экспериментальных данных включает в себя: а) вы-

деление оптических показателей среды из эллипсо-

метрических параметров, измеряемых без приложе-

ния магнитного поля; б) выделение магнитооптиче-

ского вклада в эллипсометрических соотношениях

через анализ изменения комплексных коэффициен-

тов отражения для p- и s-поляризации падающего

света при перемагничивании образца; в) выбор мо-

дели отражающей среды, описывающей образец; г)

по оптическим и магнитооптическим данным расчет

всех компонент тензора диэлектрической проницае-

мости. Таким образом, достаточно проведения изме-

рений эллипсометрических углов в заданном спек-

тральном диапазоне как при приложении магнит-

ного поля, так и в размагниченном состоянии без

необходимости изменения положения образца и при-

менения дополнительного измерительного оборудо-

вания.

В данной статье мы приводим результат анализа

данных, полученных в ходе эксперимента на ферро-

магнитных наноструктурах системы Si(подложка)–

SiO2(изолирующий слой)–Fe(ферромагнитный слой)

с различной толщиной слоя Fe и обработанных с ис-

пользованием многослойной модели отражающих си-

стем, содержащей ферромагнитную и неферромаг-

нитную пленки на полубесконечной неферромагнит-

ной подложке [6], а также учитывающей наличие ин-

терфейсов SiO2/Fe и Fe/вакуум. Выбор используе-

мых материалов был обусловлен наличием для них

в литературе большого количества эксперименталь-

ных данных оптических и магнитооптических изме-

рений для количественного сравнения с нашими из-

мерениями и расчетами [3, 7, 8].

Кроме того, актуальным является применение

разработанного оригинального подхода к вычисле-

нию полного тензора диэлектрической проницаемо-

сти поликристаллических изотропных ферромагнит-

ных пленок различной толщины по данным in situ

измерений. Получение такой информации о фер-

ромагнитной структуре в режиме in situ является

сложной задачей, как в технологическом, так и в ме-

тодическом плане. Найденные таким образом из ана-

лиза экспериментальных данных компоненты тен-

зора диэлектрической проницаемости сравниваются

с результатами первопринципного расчета в рамках

теории функционала плотности (Density functional

theory – DFT).

2. Серия из трех экспериментальных образцов

была получена методом термического испарения вы-

сокочистого железа (99.99+%) и его осаждения в

сверхвысоком вакууме 10−7 Па (СВВ) на подложку

допированного бором монокристаллического крем-

ния толщиной 300 мкм с кристаллографической ори-

ентацией поверхности (100). На поверхности под-

ложки предварительно был химически сформирован

слой SiO2 толщиной не более 2 нм по методу из ра-

боты [9]. Толщина сформированного слоя диоксида

кремния измерялась методом спектральной эллипсо-

метрии на воздухе и в дальнейшем использовалась

для настройки оптической схемы in situ спектраль-

ных эллипсометрических измерений, в частности –

для определения угла падения зондирующего пуч-

ка на образец, используя простую однослойную мо-

дель с известными дисперсиями оптических посто-

янных подложки Si и слоя SiO2. До осаждения же-

леза подложки SiO2/Si(100) отжигались в СВВ до

670 K прямым пропусканием тока с целью обезгажи-

вания и очистки поверхности. После отжига in situ

спектральные эллипсометрические измерения пока-

зали уменьшение толщины слоя SiO2 в среднем на

0.6 нм, что, предположительно, вызвано близкими

дисперсиями оптических постоянных воды и диок-

сида кремния при субнанометровых толщинах и де-

сорбцией воды с поверхности подложки при отжиге.

Испарение железа в СВВ осуществлялось авто-

тигельным методом с электронно-лучевым нагревом.

Технологические условия осаждения Fe и парамет-

ры подложек для всех трех образцов были иден-

тичными, с разницей только по времени осажде-

ния Fe. Осаждение Fe и последующие in situ из-

мерения проводились с применением специального

держателя образца [10] при комнатной температу-

ре. Скорость потока Fe была заранее откалиброва-

на по данным рентгеноспектрального флуоресцент-

ного анализа (РСФА) c использованием анализатора
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ARL QUANT’X (Thermo Scientific) и составляла око-

ло 1.3 нм/мин. Для получения дополнительных дан-

ных о толщине и химическом составе пленок Fe все

образцы впоследствии исследовались методом РСФА

в пересчете плотности железа при нормальных усло-

виях 7.874 г/см3. Толщины Fe по данным РСФА для

образцов 1, 2 и 3 составили 77.0 ± 0.6, 33.5 ± 0.6 и

11.5 ± 0.6 нм соответственно. Результаты измерений

толщин SiO2 по данным спектральной эллипсомет-

рии для всех трех образцов равны 0.7± 0.2, 1.8± 0.2

и 1.0± 0.2 нм.

Учитывая, что реальные многослойные нано-

структуры не обладают математически-гладкими

межслоевыми границами, нами было проанализиро-

вано влияние двух дополнительных перемешанных

(“intermix”) слоев (рис. 1), одинаковых для всех об-

Рис. 1. Схематическое представление используемой мо-

дели экспериментального образца

разцов: 1) на границе Fe/SiO2, толщиной 0.12 нм с

содержанием железа 50 %; 2) на границе Fe/вакуум,

толщиной 0.58 нм с содержанием железа 50 %. Тол-

щины перемешанных слоев выбраны в соответствии

со среднеквадратической шероховатостью, получен-

ной из атомно-силовой микроскопии и соответствуют

данным для аналогичных структур из работы [11].

Объемная доля Fe с постоянной по глубине величи-

ной 50 % выбрана для простоты расчета модели пе-

ремешанного слоя. Кроме того, магнитооптический

вклад от обоих переходных слоев в данной работе

не учитывался, так как в дополнительных экспери-

ментах нами было обнаружено, что при усредненных

толщинах поликристаллического слоя Fe менее 6 нм

на SiO2 при in situ магнитоэллипсометрических из-

мерениях магнитооптический вклад становится со-

измеримым со среднеквадратической погрешностью

эллипсометрических измерений. В литературе име-

ются данные о магнитооптических измерениях и го-

раздо более тонких ферромагнитных пленок (напри-

мер, [12], где измерения проводились ex situ), одна-

ко в нашей работе производились in situ спектраль-

ные магнитоэллипсометрические измерения с приме-

нением монохроматора и ксеноновой дуговой лампы

высокого давления в качестве источника света, что

технически позволяет добиться яркости зондирую-

щего луча в среднем не более 10−2 от яркости лазе-

ра. Если учесть дополнительное отражение луча от

оптических окон технологической камеры синтеза и

больший оптический путь от образца до фотоприем-

ника по сравнению с настольной конфигурацией, то

итоговая интенсивность луча может быть в 103 раз

меньше, чем у лазерного магнитоэллипсометра да-

же на длине волны ∼ 500 нм, соответствующей мак-

симуму интенсивности свечения ксеноновой лампы.

Логичным решением было бы увеличить время на-

копления сигнала, однако в этом случае возрастает

вероятность адсорбции остаточной атмосферы на по-

верхность образца и образования оксидной пленки.

Поэтому мы учитываем в наших расчетах переход-

ные перемешанные слои с толщиной не более 0.6 нм,

но у нас нет оснований считать их магнитными.

Особенности электронной структуры на матема-

тических границах переходных слоев и граничащих

материалов в данной работе не учитывались, так как

изменение концентрации по толщине предполагается

плавным, а “материалы” слоев имеют единое проис-

хождение.

Магнитоэллипсометрические измерения проводи-

лись по следующей схеме: 1) электромагнитом на об-

разце задавалось внешнее магнитное поле, достаточ-

ное для ферромагнитного насыщения пленки; 2) про-

изводились спектральные эллипсометрические изме-

рения углов Ψ и ∆ по 4-м оптическим зонам [13]

с усреднением; 3) производилось перемагничивание

образца с насыщением, заданием магнитного поля

той же амплитуды, но обратное по направлению;

4) повторно производились спектральные эллипсо-

метрические измерения по 4-м оптическим зонам с

усреднением. В завершении, производилось вычисле-

ние магнитного вклада в измеряемые углы как раз-

ности δΨ = Ψ(H) − Ψ(−H), δ∆ = ∆(H) − ∆(−H)

для двух состояний намагниченности образца. Так-

же рассчитывалось среднее арифметическое изме-

рений углов Ψ и ∆. Указанный алгоритм измере-

ний повторялся 50 раз для усреднения данных и вы-
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числения среднеквадратической погрешности изме-

рений.

Как известно, тензор диэлектрической проницае-

мости намагниченного изотропного ферромагнитно-

го металла строится на основе вынужденной анизо-

тропии и выглядит следующим образом [14]:

[ε] =







ε11 ε12 0

ε21 ε22 0

0 0 ε33






=







ε11 ε12 0

−ε12 ε11 0

0 0 ε11






, (1)

где каждый элемент тензора является комплексным

числом, при этом диагональные компоненты отве-

чают за оптические свойства среды, а недиагональ-

ные феноменологически связывают магнетизм и оп-

тику и при равной нулю намагниченности обращают-

ся в нуль. Зная все элементы тензора диэлектриче-

ской проницаемости, можно получить информацию

об электронной структуре образца. Эксперименталь-

ная погрешность величины комплексной диэлектри-

ческой проницаемости рассчитывалась как погреш-

ность косвенных измерений из среднеквадратическо-

го отклонения по выборке [15].

3. Проведение in situ спектральных эллипсо-

метрических и магнитоэллипсометрических измере-

ний осуществлялось непосредственно после синтеза

структур Fe/SiO2/Si(100) в СВВ технологической ка-

меры. Применялся быстродействующий спектраль-

ный эллипсометр Эллипс-1891 с приставкой для за-

дания магнитного поля на образце [16]. Поле ферро-

магнитного насыщения образца задавалось ±2 кЭ по

результатам предварительных измерений петли пе-

ремагничивания.

По данным эллипсометрии для всех образцов бы-

ли рассчитаны спектральные зависимости комплекс-

ной диэлектрической проницаемости ε11 Fe числен-

ным методом на основе многослойной модели с уче-

том перемешанных слоев на интерфейсах (рис. 1).

Для расчета перемешанных слоев применялась мо-

дель Бруггемана [17]. Расчет оптических показате-

лей проводился в программе Спектроскан (Version

1.10). Для расчета использовались данные по спек-

тральной зависимости ε11 для SiO2 из работы [18], в

свою очередь диэлектрическая проницаемость крем-

ния была получена нами из эллипсометрических из-

мерений монокристаллической подложки Si(100) при

комнатной температуре с учетом шероховатого ок-

сидного слоя по методике из работы [10] в спектраль-

ном диапазоне от 1.38 до 3.45 эВ. Возможность при-

менения данных по спектральной зависимости ε11
для объемного SiO2 из работы [18] показана в рабо-

те [11], где по эллипсометрическим измерениям пле-

нок SiO2/Si(100) с привлечением объемных данных

для ε11 была получена толщина слоя оксида крем-

ния, совпадающая с прямыми измерениями методом

электронной микроскопии. Суммарная толщина слоя

Fe при проведении расчетов ε11 соответствовала дан-

ным результатов РСФА.

На рисунке 2 представлены результаты расчета

ε11 слоя Fe для всех трех образцов по данным эл-

липсометрических измерений в спектральном диа-

пазоне от 1.38 до 3.45 эВ совместно с результата-

ми теоретического расчета и измерений других авто-

ров. Теоретический расчет тензора диэлектрической

проницаемости Fe осуществлялся на основе теории

функционала плотности [19] в программном пакете

VASP [20], в рамках обобщенного градиентного при-

ближения [21], метода проектирования присоединен-

ных волн [22] и с учетом спин-орбитального взаимо-

действия. Базис плоских волн ограничивался энер-

гией обрезания 520 эВ. Для разбиения зоны Брил-

люэна использовалась сетка 18 × 18 × 18 по схеме

Монхорста–Пака [23]. Диагональные и недиагональ-

ные компоненты диэлектрического тензора были вы-

числены в приближении случайных фаз без учета

эффектов локального поля [24]. При суммировании

учитывались только вертикальные межзонные пере-

ходы, параметр уширения равнялся 0.3 эВ. Теорети-

ческий расчет проводился для объемной среды без

влияния температуры.

По данным расчетов ε11 имеется качественное со-

ответствие с измерениями других авторов. Видно мо-

нотонное уменьшение мнимой компоненты ε11 с рос-

том энергии излучения. Компоненты ε11 меняются

от толщины слоя железа. Причем для мнимой ча-

сти ε11 с уменьшением толщины слоя происходит из-

менение формы кривых на всем спектральном диа-

пазоне. На всех кривых виден широкий максимум,

положение которого зависит от толщины слоя Fe.

Для наглядности изменений положения этого мак-

симума построены спектры оптической проводимо-

сти (σ = Im(ε11)ω/4π): широкий максимум в районе

3 эВ для образца 33.5 нм и DFT расчета смещается

в длинноволновую область до 2.6 эВ и 1.8 эВ измере-

ний [25] и образца 11.5 нм соответственно. Слабый и

широкий максимум наблюдается в районе 2.3–2.8 эВ

для слоя Fe толщиной 77.0 нм. Для данных из работ

[3, 8, 26] положение максимума также зависит от тол-

щины Fe, при ее увеличении максимум смещается в

длинноволновую область спектра.

Для выяснения причин появления максимума на

DFT кривой оптической проводимости в области 3 эВ

был проведен спин-поляризованный расчет плот-

ности электронных состояний (“density of states –
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Дисперсии действительной

(а) и мнимой (b) компонент ε11 и дисперсия оптиче-

ской проводимости (c) Fe для трех образцов различной

толщины слоя, рассчитанные из данных in situ спек-

тральной эллипсометрии и в рамках DFT в сравнении

с литературными данными: Кринчик [8] и Querry [26] –

объемные образцы, Neuber [3] – пленки Fe толщиной

60 нм, Johnson [25] – среднее значение для пленок тол-

щиной от 29 до 38 нм

“DOS”) для объемных образцов. На рисунке 3 по-

казана полная плотность состояний, а также парци-

альные вклады в DOS от p- и d-орбиталей со спи-

ном “вверх” и “вниз”. В качестве конечных состоя-

ний возможных электронных переходов можно от-

метить пики d↓(x
2
− y2) на +1.92 эВ выше уровня

Ферми и широкий пик d↓(z
2) на +1.5 эВ. Начальны-

ми состояниями переходов, предположительно, яв-

ляется плато d↓(xy) + d↓(yz) + d↓(xz) состояний в

диапазоне (−1.0;−0.5) эВ ниже уровня Ферми и пик

p-состояний (с низкой, относительно d-электронов,

плотностью) на уровне −1.06 эВ. Это дает широкий

пик переходов электронов со спином “вниз” в диа-

пазоне 2.5–3.5 эВ. Электронная структура в целом

и наличие широкого пика оптической проводимости

σ (∼ 3 эВ) хорошо согласуется с данными DFT рас-

четов в приближении локальной спиновой плотно-

сти, например, в работе [27], в которой делается вы-

вод о преобладании вклада межзонных переходов на

частотах выше 0.5 эВ и о том, что пик у мнимой

компоненты диэлектрической проницаемости ε11 на

∼ 2.7 эВ обусловлен состояниями со спином “вниз”.

Однако подробный анализ p- и d-состояний в области

переходов в [27] отсутствует.

При анализе четырехслойной модели “SiO2 –

SiO2/Fe – Fe – Fe/вакуум” на подложке Si с изме-

нением толщин пограничных интерфейсных слоев

SiO2/Fe и Fe/вакуум от 0 до 1 нм выявлено, что вкла-

ды интерфейсов в эллипсометрические углы Ψ и ∆

даже для самого тонкого слоя железа 11.5 нм не пре-

высили экспериментальной погрешности измерений

Ψ и ∆. Таким образом, если вклад пограничных сло-

ев, моделирующих микрошероховатость, состоит в

смещении пиков межзонных переходов по энергии за

счет вклада поверхностных плазмонов [28], то ожи-

даемым результатом было бы уширение пика меж-

зонных переходов области 2.7–3 эВ в DFT расчете в

сторону низких энергий при уменьшении толщины

слоя Fe. Однако из экспериментальных данных на-

блюдается более сложная картина, когда у разных

авторов на спектрограммах imag(ε11) наблюдаются

пики различной интенсивности в различных обла-

стях спектра почти независимо от толщины слоя Fe.

Подобная картина наблюдается и для наших образ-

цов, и для других опубликованных ранее данных.

В экспериментальных данных других авторов при-

чины отличий в спектрах могут быть самыми раз-

личными – от скорости осаждения пленок и состава

остаточной атмосферы в ростовой камере до приро-

ды абразивного материала при полировке массивных

образцов в ранних работах [8, 26].

На рисунке 4 показаны дисперсионные зависимо-

сти ε12, вычисленные для сплошного ферромагнит-

ного слоя Fe всех трех образцов с использованием
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Полная плотность электронных состояний (DOS) и парциальные вклады от d-орбиталей и

p-орбиталей (на вставке), рассчитанные в рамках DFT. Нуль оси абсцисс соответствует уровню Ферми

многослойной модели с учетом перемешанных сло-

ев на интерфейсах (рис. 1) по результатам магнито-

эллипсометрических измерений, а также результаты

теоретического расчета и экспериментальные данные

других авторов. Первоначально расчеты выполня-

лись с применением более простой двухслойной мо-

дели, не учитывающей “intermix” слои. Однако при

сопоставлении результатов расчетов с применением

этих двух моделей оказалось, что разница между

недиагональными компонентами ε12 была наиболее

ярко выражена в длинноволновой области и возрас-

тала с уменьшением толщины слоя железа. Диаго-

нальные компоненты ε11 при этом оказались равны в

пределах экспериментальной погрешности вне зави-

симости от толщины слоя железа. Выбор был сделан

в пользу использования именно многослойной моде-

ли с учетом перемешанных слоев, поскольку она бо-

лее полно описывает реальную структуру образцов.

При сравнении представленных на рис. 4 кривых

можно отметить качественное согласие ε12 из DFT

расчета с экспериментом на образце толщиной 77 нм.

Характерный наклон кривой для imag(ε12) толстого

слоя Fe совпадает с литературными данными и рас-

четом в рамках теории функционала плотности. На-

клон наблюдается и в большинстве данных других

авторов, использующих толстые непрозрачные поли-

кристаллические пленки железа. В целом прослежи-

вается зависимость амплитуды ε12 от толщины слоя

железа, для более тонких пленок согласие с теорети-

ческим расчетом не наблюдается. Для эксперимен-

тальных результатов настоящей работы можно отме-

тить изменение наклона кривых imag(ε12) и переход

в отрицательную область с уменьшением толщины

слоя Fe. Спектрограммы ε12 пленки Fe 77 нм согласу-

ются с данными Нойбера [3]. Возможно, что спектры

для толстой пленки содержат Друде часть от вклада

свободных электронов. Тогда уменьшение Друде пи-

ка можно связать с уменьшением вклада свободных

электронов в тонких поликристаллических пленках,

так как в реальных поликристаллических структу-

рах заметную роль играют межкристаллитные де-

фекты и шероховатость поверхности, что скорее все-
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Дисперсии действительной и

мнимой компонент ε12 Fe для трех образцов различной

толщины слоя, рассчитанные из данных in situ спек-

тральной эллипсометрии и в рамках DFT в сравнении

с литературными данными: Кринчик [7] – объемные

образцы; Neuber [3] – пленки Fe толщиной 60 нм

го и дает другой спектральный отклик для imag(ε12)

пленки толщиной 11.5 нм. Помимо этого, следует от-

метить, что расхождения с данными других авторов

вызваны дополнительно и оксидами железа на по-

верхности исследуемых ими пленок, что обусловлено

проведением измерений после пребывания образцов

на воздухе, что приводит к образованию как мини-

мум 3–4 нм оксида железа, причем у каждого автора

эта толщина своя и она неизвестна. В то время как

наше исследование полностью проводилось внутри

сверхвысоковакуумной камеры непосредственно по-

сле синтеза образцов.

4. В результате проведенных измерений для тон-

ких поликристаллических слоев Fe было обнаружено

значительное влияние толщины как на диагональ-

ные, так и на недиагональные компоненты ε, что

обусловлено, скорее всего, ростом доли поверхност-

ных атомов поликристаллического слоя с уменьше-

нием его толщины и неоднородностей в распределе-

нии магнитного момента. Более того, наблюдается

не только изменение амплитуды компонент ε при из-

менении толщины ферромагнитного слоя, но и сам

характер спектральных зависимостей, что косвенно

указывает на смещение по энергии пиков характер-

ных электронных переходов. В подтверждение та-

кого смещения представлены результаты основанно-

го на теории функционала плотности расчета ε для

объемного железа с объемно-центрированной куби-

ческой решеткой, которые согласуются с результата-

ми измерений для образца толщиной Fe 77 нм.
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