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Спектроскопия рассеяния ионов средних энергий (MEIS) была использована для получения данных

о структуре и стехиометрии межфазных границ в гетероструктурах LaAlO3/SrTiO3 (LAO/STO). Степень
покрытия поверхности гетероструктуры LAO/STO пленкой LAO возрастала примерно в два раза при

увеличении толщины слоя алюмината лантана от 1 до 6 элементарных ячеек. Показано, что при

формировании гетероструктуры происходит взаимообмен ионами Sr подложки и La пленки. Исследовано

влияние давления кислорода на формирование гетероструктуры. Проанализированы условия, необходимые

для формирования наноразмерной прослойки квазидвумерного электронного газа с высокой подвижностью

электронов в области интерфейса.
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1. Введение

Появление на границе между пленкой LaAlO3 (LAO)
и подложкой SrTiO3 (STO) наноразмерной прослойки

с высокой электронной проводимостью индуцировало

проведение многочисленных исследований [1–3], на-

правленных на установление механизмов, оказывающих

влияние на зарядовое состояние приграничного слоя

между двух указанных выше широкозонных диэлектри-

ков. Катастрофа полярности [1], высокая концентрация

кислородных вакансий [4], катионные замещения [3]
были озвучены в качестве возможных причин появления

прослойки квазидвумерного электронного газа на грани-

це, разделяющей LAO и STO.

Высокая проводимость межфазной границы в гете-

роструктурах LAO/STO, как правило, наблюдается при

толщине слоя алюмината лантана в четыре и бо-

лее элементарных ячеек, выращенного когерентно на

TO2-терминированной подложке при низком давлении

кислорода (PO2
≤ 1 · 10−4 mbar [1,4]). Повышение PO2

до 1 · 10−2 mbar (высокое давление кислорода) сопро-

вождается деградацией [1] латеральной проводимости

межфазной границы в гетероструктуре.

2. Эксперимент

Технологические параметры процесса формирования

пленок LAO на поверхности TiO2 терминированных

подложек STO детализированы в [4].

Состав и структура межфазной границы LAO/STO

в выращенных гетероструктурах контролировались с

использованием спектроскопии рассеяния ионов средних

энергий (MEIS, Не+, E = 96 keV, как в режиме канали-

рования, так и в режиме псевдослучайной ориентации

зондирующего пучка относительно низкоиндексного на-

правления в подложке). Спектры в режиме каналиро-

вания (далее — каналовые спектры) были измерены в

условиях, когда пучок ионов гелия был параллелен нор-

мали к плоскости подложки (направление [001]), а при

визуализации спектров в режиме псевдослучайной ори-

ентации (далее — random-спектров) направление пучка

ионов было отклонено от [001] в подложке на 8 градусов.

Важной отличительной чертой MEIS является аномаль-

но высокое разрешение состава исследуемого образца

по толщине [5]. Энергия (EB) ионов гелия, обратно

рассеянных тяжелыми атомами La, значительно превос-

ходит энергию ионов, обратно рассеянных атомами Sr,

Ti, и т. д., поэтому пик лантана на экспериментально

полученных спектрах MEIS четко разрешается (рис. 1).
Интеграл под пиком лантана на спектре MEIS, получен-

ном в режиме random, определяется количеством атомов

лантана в гетероструктуре, а его полуширина зависит от

толщины слоя LAO и глубины проникновения атомов

лантана в подложку.

3. Экспериментальные результаты
и их обсуждение

На рис. 2 приведены спектры MEIS, визуализирован-

ные в режиме random для гетероструктур LAO/STO

с толщиной d слоя LAO в три элементарных ячейки

(3 u. c.), выращенных при низком и высоком давлении

кислорода. Пики лантана на спектрах для гетерострук-

тур с одинаковой толщиной слоя LAO, сформированных
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при различном давлении кислорода, практически сов-

падали. Это свидетельствует об одинаковом количестве

атомов лантана в их объеме.

На рис. 3 показаны фрагменты каналовых и random

спектров одноячеечных (1 u. c.) гетероструктур при двух

указанных выше значениях давления кислорода. Обра-

щает на себя внимание наличие выраженного эффекта

каналирования (подавление сигнала в каналовом спек-

тре по отношению к псевдослучайному), особенно при

низком давлении. Традиционно этот эффект объясняется

экранированием вышележащими узловыми ионами ни-

жележащих в той же цепочке и, таким образом, резким
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Рис. 1. Пики лантана на спектрах MEIS (He+, 96 keV), визуа-
лизированные в режиме random, для гетероструктур LAO/STO

с толщиной слоя алюмината лантана в 1 и в 6 элементарных

ячеек.
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Рис. 2. Спектры MEIS (He+, 96 keV), измеренные в режиме

random для гетероструктур LAO/STO, выращенных при низ-

ком (1) и высоком (2) давлении кислорода. Толщина слоя LAO

равнялась трем элементарным ячейкам.
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Рис. 3. Фрагменты каналовых и random спектров (пик La)
для пленки толщиной 1 u. c. для низкого (квадраты) и высокого

(треугольники) давления кислорода.

снижением для последних вероятности взаимодействия

с ионами зондирующего пучка. В данном же случае

количество осажденного вещества LAO столь мало, что

цепочки La сформироваться не могут, и единственным

объяснением наблюдаемого эффекта может быть встра-

ивание ионов лантана в структуру STO-подложки, или

диффузионный обмен (La↔ Sr), следствием чего явля-

ется экранировка атомами Sr нижележащих атомов La.

Таким образом, повышение давления кислорода в

ростовой камере от 1 · 10−4 mbar до 5 · 10−2 mbar не

оказывало существенного влияния на количество атомов

La в сформированных гетероструктурах, однако суще-

ственно влияло на диффузионный обмен ионов пленки

и подложки. Отметим также, что повышение давления

кислорода в ростовой камере приводит к уменьшению

концентрации вакансий кислорода в подложке STO.

Вывод о наличии взаимодиффузии La и Sr подтвержда-

ется также анализом каналовых спектров STO-подложки.

Атомы лантана в слое LAO, выращенном когерентно на

поверхности STO, располагаются в тех же кристаллогра-

фических рядах, что и атомы стронция в подложке. При

отсутствии катионных замещений в области межфазной

границы атомы лантана, находящиеся в слое LAO тол-

щиной в 1 u. c., должны эффективно экранировать атомы

стронция в подложке от участия в рассеянии ионов He+,

когда пучок последних направлен вдоль низкоиндексной

оси подложки. Каналовые спектры MEIS, полученные

для гетероструктур LAO/STO с толщиной слоя LAO

в 1 и 3 u. c., показаны на рис. 4. Поверхностный пик

стронция на спектре, полученном для гетероструктуры

(1 u. c.) LAO/STO, четко проявляется. Интенсивность

пика Sr на каналовом спектре визуализированном для

гетероструктуры LAO/STO с толщиной слоя LAO в

1 u. c., отнесенная к уровню поверхностного пика Sr

монокристалла STO (рис. 4, штриховая линия) показы-

вает, что ∼ 60% атомов Sr находится на поверхности,

что свидетельствует об активном диффузионном обмене

(La↔ Sr), происходящем в области границы между
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Рис. 4. Каналовые спектры MEIS, полученные для гете-

роструктур LAO/STO с толщиной слоя LAO в одну (1) и

три (2) элементарных ячейки. Штриховая линия соответствует

уровню пика Sr в каналовом спектре чистой STO подложки.

На вставке показаны экспериментальный (треугольники) и

смоделированный (сплошная линия) спектры, полученные для

гетероструктуры с толщиной слоя LAO в три элементарные

ячейки (режим random).

подложкой и слоем алюмината лантана. С увеличением

толщины слоя LAO степень покрытия пленкой LAO

поверхности гетероструктуры увеличивалась. Это четко

проявилось в деградации пика Sr на каналовом спектре,

полученном для гетероструктуры с толщиной слоя LAO

в 3 u. c. (рис. 4).
При замещении атомов стронция в кристаллической

решетке подложки STO на атомы лантана в объеме

последней появляются электроны.

Отметим, что блочный характер структуры подложки

STO, неоднородные механические напряжения, наличие

на свободной поверхности титаната стронция участков,

покрытых двухслойными пакетами TiO2 [6] и карбонатом

стронция (SrCO3 [7]), могут влиять на интенсивность

катионных замещений в области межфазной границы

между слоем LAO и подложкой STO и, как следствие,

глубина проникновения атомов лантана в подложку на

различных участках последней не является одинаковой,

а латерально варьируется.

Сравнение спектров MEIS, измеренных в режиме

random, для выращенных гетероструктур LAO/STO с

результатами моделирования (см. вставку на рис. 4),
позволило получить численные оценки концентрации

атомов лантана в окрестности межфазной границы, а

также получить информацию об изменении степени

покрытия пленкой LAO поверхности гетероструктуры

с увеличением d (рис. 5). Процедура моделирования

спектров MEIS детализирована в [8].

Титанат стронция является начинающим сегнетоэлек-

триком, спонтанная поляризация (PS) в котором отсут-

ствует [9] вплоть до сверхнизких температур. Появление

отличной от нуля PS в кристаллах титаната стронция

может быть индуцировано механическими напряжения-

ми [10], нарушением стехиометрии [11] и электрическим

полем [12]. Параметр элементарной ячейки алюмината

лантана (∼ 3.789�A) существенно меньше соответству-

ющего параметра титаната стронция (∼ 3.905�A) [1].
Это приводит к появлению двухосных растягивающих

напряжений в плоскости подложки в пленке LAO, выра-

щенной когерентно на STO, и сжимающих латеральных

напряжений в наноразмерной прослойке подложки STO,

прилегающей к межфазной границе. Уровень сжимаю-

щих напряжений в приграничной прослойке подложки

зависит от толщины слоя LAO и от концентрации

кислородных вакансий в подложке, поскольку послед-

ние способствуют увеличению эффективного параметра

ячейки STO. Формирование кислородных вакансий в

подложке STO происходит при нагреве последней в

вакууме. Привнесенное механическими напряжениями

искажение элементарных ячеек в прослойке титаната

стронция, прилегающей к межфазной границе, обус-

ловливает появление в ней спонтанной поляризации,

вектор которой направлен перпендикулярно плоскости

подложки. Особенности формирования сегнетоэлектри-

ческой фазы в наноразмерных пленках STO активно

обсуждаются в настоящее время в литературе [13,14].
При высокой концентрации вакансий кислорода в под-

ложке и существенной концентрации атомов лантана в

приграничном слое подложки одновременно с появле-

нием спонтанной поляризации в прослойке подложки

у межфазной границы возникает деполяризующее поле,
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Рис. 5. Изменение степени покрытия гетероструктуры

LAO/STO при увеличении толщины слоя LAO при различном

давлении кислорода в ростовой камере.
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направление которого противоположно направлению PS.

При d > 4 u. c. появлению четко ориентированного депо-

ляризующего поля способствует высокая концентрация

положительно заряженных вакансий кислорода в слое

титаната стронция, прилегающем к межфазной границе

со стороны подложки, и наличие электронов в припо-

верхностном слое подложки вследствие ее легирования

атомами лантана. При малой толщине выращенного

слоя LAO (d < 4 u. c.) вследствие не полного покрытия

пленкой LAO поверхности подложки, в упруго напря-

женной прослойке STO формируются 180-градусные

доменные стенки эффективно рассеивающие электроны.

На существенное влияние механических напряжений

на зарядовое состояние межфазной границы в гетеро-

структурах LAO/STO указывают данные о деградации их

проводимости в процессе частичной аморфизации слоя

алюмината лантана и восстановлении исходных значе-

ний в процессе его вторичной рекристаллизации [15].
Следует отметить, что формирование прослойки с вы-

сокой латеральной проводимостью межфазной границы

наблюдалось [16] и при замене слоя лантана алюмината

в гетероструктуре LAO/STO на слой из галата неоди-

ма, параметр псевдокубической элементарной ячейки

которого, как и параметр ячейки лантана алюмината

меньше соответствующего параметра STO. Неодим, как

и лантан, является донорной примесью в титанате

стронция. Однако, межфазная граница в гетероструктуре

LAO/STO теряет [17] свою высокую проводимость при

замене слоя LAO на слой LaMnO3 (LMO). Манганит

лантана изомофен по структуре с алюминатом лантана,

но параметр его псевдокубической ячейки практически

совпадает с параметром ячейки титаната стронция. Это

обусловливает низкий уровень механических напряже-

ний в приграничной прослойке подложки STO, и как

следствие, отсутствие высокой латеральной проводимо-

сти в области межфазной границы между слоем LMO

подложкой STO.

4. Заключение

Проведенные MEIS-исследования гетероструктур

LAO/STO на начальных стадиях их роста показали нали-

чие катионного обмена между подложкой и осаждаемым

веществом, что способствует формированию прослойки

квазидвумерного электронного газа, т. е. проводящего

слоя. Эффективность указанного процесса зависит от

давления кислорода в ростовой камере, возрастая с

понижением давления.

Появление наноразмерной прослойки квазидвумерно-

го электронного газа в области межфазной границы

в гетероструктуре LAO/STO обусловлено присутствием

спонтанной поляризации в механически напряженной

прослойке подложки, прилегающей к указанной границе.

Высокая латеральная проводимость межфазной границы

может наблюдаться при наличии существенной напря-

женности деполяризующего поля в гетероструктуре.
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