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Ферромагнетизм в GaAs структурах, дельта-легированных Fe
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Рассмотрено формирование методом импульсного лазерного осаждения в вакууме GaAs-структур с дельта-

легирующим слоем Fe. Структуры с дельта-легирующим слоем Fe, нанесенным в течение 25 и 35 s, могут

быть охарактеризованы как ферромагнитный полупроводник с собственным (intrinsic) ферромагнетизмом

и температурой Кюри 70−80K. В структурах с дельта-легирующим слоем Fe, нанесенным в течение 45 s,

наблюдается формирование некой второй ферромагнитной интерметаллической фазы с температурой Кюри

100−120K.
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1. Введение

Новый этап получения и исследования магнитных

полупроводников и полупроводниковых структур на их

основе связан с эпитаксиальными слоями полупроводни-

ков A3B5, сильно легированными атомами Fe. В отличие

от относительно хорошо изученного класса магнитных

полупроводников A3B5 :Mn, в котором воспроизводимые

результаты для различных полупроводниковых матриц

свидетельствуют о температуре Кюри (TC) ниже ком-

натной (в частности, до 200K для наиболее изучаемого

материала (Ga,Mn)As), для магнитных полупроводников
класса A3B5 : Fe были получены однофазные слои с

TC более 300K и собственным (intrinsic) ферромагне-

тизмом. Так, методом молекулярно-лучевой эпитаксии

(МЛЭ) были получены эпитаксиальные слои (Ga,Fe)Sb
с TC ≈ 340K [1] и слои (In,Fe)As с TC ≈ 305K [2] (при
концентрации Fe порядка 10 at.%). В нашей лаборатории

научно-исследовательского физико-технического инсти-

тута ННГУ методом импульсного лазерного осаждения

(ИЛО) впервые были получены эпитаксиальные слои

(In,Fe)Sb [3] и GaAs:Fe [4] толщиной 20−60 nm с кон-

центрацией железа до 20 at.% и температурой Кюри

выше 300K. Метод ИЛО позволяет получать эпитакси-

альные слои A3B5 : Fe и многослойные гетеростуктуры

со слоями A3B5 : Fe на основе различных матриц A3B5

с концентрацией примеси Fe до 23 at.% [5]. Получе-

ние высокотемпературного магнитного полупроводника

на основе распространенного GaAs является важными

этапом для направления магнитных полупроводников.

Как показали наши исследования, для возникновения

высокотемпературного собственного ферромагнетизма

в эпитаксиальных слоях GaAs : Fe необходимо внедре-

ние значительного (10−20 at.%) количества Fe. Слои

GaAs : Fe, полученные нами методом ИЛО, демонстри-

ровали ферромагнетизм в транспортных и магнитоопти-

ческих свойствах. Собственный ферромагнетизм в сло-

ях GaAs : Fe однозначно подтверждается спектральными

исследованиями магнитного циркулярного дихроизма

(МЦД, MCD) [4]. Особенностью ИЛО слоев GaAs : Fe

являлось то, что атомы Fe равновероятно замещают

Ga и As. В отличие от высокотемпературных фер-

ромагнитных полупроводников (Ga,Fe)Sb и (In,Fe)Sb,
в GaAs : Fe уровень Ферми находится на разрешенных

состояниях примесных уровней Fe в запрещенной зоне,

а не в какой-либо разрешенной зоне. Обменное ферро-

магнитное взаимодействие в GaAs : Fe, вероятно, связано

с механизмом двойного обмена Зинера.

В настоящей работе представлены результаты по

созданию GaAs-структур, дельта-легированных Fe. Вве-

дение примеси в виде дельта-слоя потенциально позво-

ляет увеличить ее локальную концентрацию (и, следова-
тельно, вероятность обменного взаимодействия между

атомами 3d примеси) и уменьшить влияние на кристал-

лическое совершенство полупроводниковой структуры.

2. Методика эксперимента

Структуры GaAs, дельта-легированные Fe, были по-

лучены следующим образом: на подложке i-GaAs (001)
с 2-градусным отклонением формировался нелегиро-

ванный буфер GaAs толщиной 20−30 nm путем ла-
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зерного распыления мишени GaAs; далее наносился

дельта-легирующий слой Fe (время распыления мише-

ни Fe (tFe) составляло 15−45 s при скорости осажде-

ния 0.5−1 nm/min), затем слой Fе заращивался по-

кровным слоем GaAs толщиной ∼ 10 nm. Температура

формирования буферного слоя GaAs (Tbuff) составляла

400, 200 или 180◦C. Температура нанесения дельта-

слоя Fe (TFe) и покровного слоя GaAs (Tcap) составляла

200 или 180◦C.

Для исследования кристаллического совершенства об-

разцов использовался метод просвечивающей электрон-

ной микроскопии (ПЭМ). Элементный состав структур

анализировался методом рентгеновской фотоэлектрон-

ной спектроскопии (РФЭС). Концентрация элементов

определялась с использованием факторов относительной

чувствительности [6]. Точность определения концентра-

ции атомов в использованном методе РФЭС составля-

ла 1 at.%. Транспортные свойства структур (эффект Хол-
ла и магнитосопротивление) исследовались на постоян-

ном токе в геометрии ван дер Пау. Исследования МЦД

были проведены для геометрии отражения циркулярно-

поляризованного света от поверхности структур. Внеш-

нее магнитное поле ориентировалось перпендикулярно

плоскости структур. Величина эффекта МЦД определя-

лась следующим образом: (I l−Ir)/(I l + Ir ), где I l и Ir —

интенсивности отраженного от образца света с левой

и правой циркулярной поляризацией соответственно.

Исследования магнитотранспортных свойств и МЦД

проводились в гелиевом криостате замкнутого цикла.

3. Экспериментальные результаты
и обсуждение

На рис. 1, a представлено ПЭМ-изображение участ-

ка поперечного сечения структуры с дельта-леги-

рующим слоем Fe, нанесенным в течение 35 s

(Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C). На ПЭМ-изображении вид-

на GaAs-подложка, а также явно отличимый от под-

ложки слой низкотемпературного GaAs (буферный и

покровный слои). На рис. 1, a явно различаются атомные

ряды, проходящие от подложки до верха структуры,

т. е. нанесенные слои низкотемпературного GaAs явля-

ются эпитаксиальными. На расстоянии порядка 30 nm

от интерфейса подложка−буфер на изображении про-

сматривается горизонтальная особенность, которая, ве-

роятно, связана с интерфейсом буферный слой — по-

кровный слой, на котором располагается область дельта-

легирующего слоя Fe. На рис. 1, b представлено ПЭМ-

изображение области интерфейса буферный слой —

покровный слой (область дельта-слоя Fe), полученное
с большим увеличением.

Из изображения видно, что покровный слой GaAs

является эпитаксиальным, но содержит V-образные об-

ласти микродвойников (что в целом характерно для

низкотемпературных эпитаксиальных слоев GaAs [7]).
На вставке к рис. 1, b представлена дифракционная

GaAs cap.

d-Fe

GaAs buff.

GaAs sub.

a

b
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Рис. 1. a) ПЭМ-изображение поперечного сечения GaAs-

структуры с дельта-легирующим слоем Fe (tFe = 35 s,

Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C). b) ПЭМ-изображение поперечного

сечения области, дельта-легированной Fe. На вставке: FFT

дифракционная картина от данного ПЭМ-изображения.

картина, полученная методом быстрого преобразования

Фурье (FFT) ПЭМ-изображения. На FFT дифракционной

картине присутствуют только рефлексы, соответству-

ющие кристаллической структуре сфалерита. Дополни-

тельных рефлексов (связанных с потенциально возмож-

ной второй кристаллической фазой) не наблюдается.

Таким образом, используемый технологический метод

позволяет получать эпитаксиальные GaAs-структуры со

встроенной дельта-легированной областью Fe.

На рис. 2, a представлен РФЭС-профиль распределе-

ния составляющих элементов по глубине для структуры

с дельта-легирующим слоем Fe, нанесенным в тече-

ние 35 s (Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C). Полуширина об-

ласти локализации Fe составляет ∼ 7 nm при макси-

муме концентрации Fe ≈ 10 at.%. Уменьшение времени

нанесения дельта-слоя Fe приводит к пропорционально-

му уменьшению максимума концентрации Fe. Соглас-

но РФЭС-данным, атомы Fe замещают как атомы Ga,

так и атомы As (при этом атомы As замещаются с

несколько большей вероятностью). Примерно равнове-

роятное замещение атомами Fe атомов Ga и As наблю-

далось нами для объемно-легированных эпитаксиальных

слоев GaAs : Fe [4]. На рис. 2, b представлен РФЭС-
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Рис. 2. Профиль распределения элементов по глу-

бине для GaAs-структур с дельта-легирующим слоем

Fe. a) Структура с tFe = 35 s, Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C.

b) Структура с tFe = 45 s, Tbuff = TFe = Tcap = 200◦C.

профиль распределения элементов для структуры с

дельта-легирующим слоем Fe, нанесенным в течение 45 s

(Tbuff = TFe = Tcap = 200◦C). Увеличение времени распы-

ления Fe приводит к увеличению его концентрации в

полученном профиле, а также к замещению атомами

Fe в максимуме распределения преимущественно ато-

мов As. Также следует отметить правое плечо профиля

распределения Fe, затянутое в сторону буферного слоя.

Как показали предыдущие исследования, диффузия ато-

мов Fe в сторону, противоположную направлению роста,

характерна для структур A3B5, сильно легированных

Fe [5]. Несмотря на схожесть профилей распределения

элементов, представленных на рис. 1, a и b, структуры

обладают различающимися электрофизическими и маг-

нитными свойствами, что будет рассмотрено ниже.

На рис. 3, a представлены зависимости слоевого

сопротивления от температуры для GaAs-структур с

дельта-легирующим слоем Fe, полученных при раз-

личных технологических параметрах. Для большинства

сформированных структур (за время tFe ≤ 35 s) харак-

терной особенностью является высокое слоевое сопро-

тивление при комнатной температуре (1−10M�/sq),
при этом проводимость сохраняется до низких темпера-

тур (10−30K). Для таких структур, как и для объемно-

легированных слоев GaAs : Fe [4], проводимость, вероят-
но, связана с прыжковым переносом электронов между

состояниями Fe в запрещенной зоне. Для структур с

более высоким содержанием Fe в дельта-легирующем

слое (tFe = 45 s) проводимость имеет принципиально

иной характер. Структуры в tFe = 45 s демонстрируют на

несколько порядков более низкое слоевое сопротивле-

ние при комнатной температуре (∼ k�/sq) и его слабую

температурную зависимость (рис. 3, a). Подобный
”
ме-

таллический“ характер проводимости указывает на то,

что в таких структурах перенос носителей, вероятно,

осуществляется по перекрывающимся областям интер-

металлических соединений Fe−Ga−As.
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Рис. 3. a) Температурные зависимости слоевого со-

противления структур с дельта-легирующим слоем Fe.

Кривая 1 — структура с tFe = 15 s, Tbuff = 500◦C, TFe = Tcap

= 200◦C. 2 — структура с tFe = 25 s, Tbuff = TFe = Tcap = 200◦C.

3 — структура с tFe = 35 s, Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C.

4 — структура с tFe = 45 s, Tbuff = TFe = Tcap = 200◦C.

b) Магнетосопротивление (MR) при различных температурах

для структуры с tFe = 35 s, Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C.
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Рис. 4. Магнитополевые зависимости сопротивления Хол-

ла при различных температурах для структуры с tFe = 45 s,

Tbuff = TFe = Tcap = 200◦C.

Для структур со временем формирования дельта-

слоя Fe, равным 25 и 35 s, характерно отрицатель-

ное магнитосопротивление до температуры ∼ 150K.

На рис. 3, b представлены кривые магнетосопротивления

при различных температурах для структуры с tFe = 35 s

и Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C (магнитное поле приложено

перпендикулярно плоскости образца). Ярко выражен-

ное отрицательное магнитосопротивление с тенденци-

ей к насыщению в магнитном поле более 2000Oe

свидетельствует о спин-зависимом рассеянии носите-

лей тока. Для структур с высоким сопротивлением

(tFe = 15−35 s) не удалось достоверно зарегистрировать

ЭДС Холла, что указывает на чрезвычайно низкую

подвижность носителей заряда — значительно меньше

1 cm2/(V · s), как следствие прыжкового переноса элек-

тронов между глубокими состояниями Fe в запрещенной

зоне. Подобные магнитотранспортные свойства наблю-

дались для объемно-легированных эпитаксиальных сло-

ев GaAs : Fe [4].
На рис. 4 представлены зависимости сопротивления

Холла от магнитного поля при различных температурах

для структуры с
”
металлическим“ характером проводи-

мости (tFe = 45 s и Tbuff = TFe = Tcap = 200◦C). Особен-
ностью таких структур с повышенной концентрацией

Fe в области дельта-слоя является ярко выраженный

аномальный эффект Холла до температуры порядка

160−180K, но магнитосопротивление выражено очень

слабо. Величина магнитосопротивления более чем на

порядок меньше при одинаковых температурах, чем в

структурах с полупроводниковым характером проводи-

мости.

Для магнитных полупроводников важную информа-

цию дает исследование МЦД. На спектральных за-

висимостях МЦД для магнитных полупроводников с

собственным ферромагнетизмом должны наблюдать-

ся особенности в областях энергий, соответствующих

оптическим переходам в полупроводниковой матри-

це [8,9]. В частности, для ферромагнитных объемно-

легированных эпитаксиальных слоев GaAs : Fe наблю-

далось значительное уменьшение величины МЦД для

энергий квантов света меньше Eg полупроводниковой

матрицы GaAs [4]. На рис. 5, a представлены зависимо-

сти величины МЦД от магнитного поля — MCD(H),
при 8K и различных энергиях квантов света для

структуры с tFe = 35 s, Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C. При

энергиях квантов света больше Eg зависимости для

GaAs имеют ярко выраженный нелинейный характер

с насыщением в магнитном поле ∼ 2000Oe. При 8K

зависимость MCD(H) является гистерезисной. С умень-

шением энергии квантов света меньше Eg наблюдается

значительный спад величины МЦД. Это свидетельствует

о том, что магнитные свойства структуры определя-

ются собственным ферромагнетизмом магнитного по-

лупроводника GaAs : Fe в дельта-легированной области.

На рис. 5, b представлены зависимости MCD(H) для дан-
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Рис. 5. Магнитополевые зависимости МЦД для структуры с

tFe = 35 s, Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C. a) Зависимости при 8K

для различных энергиях квантов света. b) Зависимости при

различных температурах для энергии квантов света 1.81 eV.

На вставке представлены зависимости MCD(H) в координатах

Арротта.
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Рис. 6. Зависимости MCD(H) для структуры с tFe = 45 s,

Tbuff = TFe = Tcap = 200◦C. a) Зависимости при 8K для различ-

ных энергиях квантов света. b) Зависимости при различных

температурах для энергии квантов света 1.5 eV. На вставке:

кривые MCD(H) в координатах Арротта.

ной структуры при различных температурах и энергии

квантов света 1.8 eV. Анализ зависимостей MCD(H) при
различных температурах, построенных в координатах

Арротта [9] (вставка к рис. 5, b), указывает на то, что

TC для структуры с tFe = 35 s, Tbuff = TFe = Tcap = 180◦C

составляет порядка 70K. С этим выводом согласуется

форма кривых магнитосопротивления (рис. 3, b). Ис-

следования магнитосопротивления и МЦД для других

структур с tFe = 25−35 s показывают, что их температу-

ра Кюри составляет до 70−80K.

На рис. 6, a представлены зависимости MCD(H)
при 8K и различных энергиях квантов света для струк-

туры с tFe = 45 s, Tbuff = TFe = Tcap = 200◦C. В отличие

от структур с tFe = 25−35 s, для структур с повышенной

концентрацией Fe в области дельта-слоя (tFe = 45 s)
величина МЦД слабо зависит от энергии квантов све-

та, т. е. спектральной особенности в эффекте МЦД в

области Eg полупроводниковой матрицы GaAs не наблю-

дается. Это согласуется с транспортными данными для

структуры с tFe = 45 s (рис. 3, a и рис. 4) и указывает на

то, что в данной структуре формируется область неких

интерметаллических соединений Fe−Ga−As, являюща-

яся ферромагнитной. Из температурных зависимостей

величины МЦД можно заключить, что TC этой области

составляет 100−120K (рис. 5, b).
В системе интерметаллических соединений

Fe−Ga−As известен класс ферромагнитных соединений

Fe3Ga2−xAsx . В зависимости от концентрации

xAs, TC для соединения варьируется в диапазоне

350−700◦C [10]. Также существуют различные варианты

ферромагнитного соединения Fe1−xGax , с TC выше

комнатной, но в таких соединениях, как и в соединениях

Fe3Ga2−xAsx , концентрация Fe составляет не менее

60 at.% [11,12]. Для формирования области с относи-

тельно низким сопротивлением из таких интерметал-

лических соединений необходимо преодоление порога

перколяции, следовательно, должна сформироваться

практически сплошная область толщиной несколько

нанометров, содержащая более 60 at.%Fe. Это предполо-

жение не согласуется с результатами РФЭС элементно-

го анализа для структуры с металлическим характером

проводимости (tFe = 45 s, рис. 2, b). Также следует отме-

тить, что температура Кюри для полученных структур

с tFe = 45 s значительно ниже комнатной (∼ 130K).
Согласно фазовой диаграмме интерметаллических со-

единений Fe−As, при температурах ниже 800◦C в

равновесных условиях формируются стехиометрические

соединения FeAs2, FeAs, Fe2As, а также потенциально

возможно формирование фазы с концентрацией Fe более

67 at.% [13]. Стехиометрические соединения FeAs, Fe2As

являются антиферромагнетиками, а соединение FeAs2 —

диамагнетик [14]. В литературе имеется мало данных

о магнитных свойствах нестехиометрических соедине-

ний FeAs, полученных в равновесных условиях. Так,

в работе [15] сообщается о ферромагнитном соединении

FexAsy с температурой Кюри ∼ 150K. В работе [14]
сообщается о формировании на GaAs методом МЛЭ

ферромагнитных эпитаксиальных слоев FeGaAs (кон-
центрация Fe ∼ 60 at.%, концентрация Ga ∼ 1 at.%) с

температурой Кюри ∼ 400K. По литературным данным

можно заключить, что потенциально возможная фер-

ромагнитная фаза Fe−As должна обладать концентра-

цией Fe не менее 50−60 at.%. Как отмечалось выше,

потенциально возможное образование сплошного слоя

такого соединения толщиной несколько нанометров не

согласуется с данными РФЭС (рис. 2, b).
Согласно полученным результатам исследований

спектральной зависимости МЦД, полученные GaAs-

структуры с дельта-легирующим слоем Fe, наносимым

в течение 25 и 35 s, могут характеризоваться как ферро-

магнитный полупроводник с собственным ферромагне-

тизмом. Структуры с tFe = 45 s демонстрируют форми-

рование некой второй ферромагнитной интерметалличе-

ской фазы. При этом следует отметить схожесть темпе-

ратуры Кюри для структур этих двух видов. Для опре-
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деления причины различия в транспортных и магнитных

свойствах полученных структур планируется проведение

углубленных исследований их микроструктуры.

4. Заключение

Таким образом, методом импульсного лазерного оса-

ждения в вакууме возможно формирование проводящих

ферромагнитных GaAs структур c дельта-легирующим

слоем Fe. Структуры с дельта-легирующим слоем Fe,

наносимым в течение 25 и 35 s, могут быть оха-

рактеризованы как ферромагнитный полупроводник с

собственным ферромагнетизмом и температурой Кюри

70−100K. В структурах с дельта-легирующим слоем Fe,

наносимым в течение 45 s, наблюдается формирование

второй ферромагнитной интерметаллической фазы с

температурой Кюри 100−120K.
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