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Представлены результаты исследования кристаллической структуры интерфейсного слоя и морфологии

поверхности, формирующихся в ходе роста тонкой пленки Mn5Ge3 на кремнии. Методом дифракции

отраженных быстрых электронов была исследована динамика изменения фазового состава пленки на

начальных этапах роста Mn5Ge3 на Si(111) 7× 7 при 390◦C. Анализ дифракционных данных осуществлялся

совмещением экспериментальных картин и расчетных электронограмм для предполагаемых фаз, с учетом

данных из равновесных фазовых диаграмм. Установлено, что при напылении 0.5 nm преобладает формирова-

ние силицида MnSi, а уже при толщине пленки 2.5 nm начинает формироваться Mn5Ge3 совместно с MnSi.

Монофазная пленка Mn5Ge3 начинает расти только при толщине более 10 nm. С помощью атомно-силовой

микроскопии показано, что при поддержании стехиометрического соотношения потоков Mn и Ge при

дальнейшем росте на кремниевой подложке без буферного слоя реализуется послойный плюс островковый

режим роста Странского–Крастанова.
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1. Введение

Создание новых материалов и технологий, которые

позволят разрабатывать устройства с меньшим энерго-

потреблением либо с новыми функциями, является акту-

альной задачей научного сообщества. Переход к устрой-

ствам спинтроники, использующим в работе степени

свободы спинов электронов, а также их транспорт через

полупроводниковые слои, является одним из важнейших

направлений научных исследований, развитие которого

позволит повысить скорость оперативной памяти и рас-

ширить возможности хранения, передачи и обработки

данных [1–5].

Одним из перспективных материалов [6–10] для ре-

шения задач полупроводниковой спинтроники является

твердый раствор Mn5Ge3 . Это ферромагнитный металл

с температурой Кюри 296K, которую можно повысить

путем легирования углеродом [11], железом [12] или

сурьмой [13], кроме того, обладающий высокой спино-

вой поляризацией, и для которого уже продемонстри-

рованы эффекты спиновой инжекции и детектирования

в полупроводник [14].

Пленки Mn5Ge3 чаще всего синтезируют на подлож-

ках Ge [15,16], так как термодинамика системы Mn−Ge

благоприятствует этому процессу, т. е. энтальпия обра-

зования мала по сравнению с другими соединениями

фазовой диаграммы Mn−Ge [17]. Этому также способ-

ствует низкое рассогласование решеток. Реже исполь-

зуются подложки GaAs(001) [18,19] и GaSb(001) [19].

Однако синтез на подложках Si(111) затруднен из-за

значительного несоответствия решеток (8%), а также

формирования различных фаз силицида марганца. Вме-

сте с тем, чтобы объединить возможности кремниевой

промышленности и потенциал спинтроники, необходи-

мо синтезировать пленки перспективных магнетиков

на кремниевых подложках. Для реализации устройств

с высокой эффективностью спиновой инжекции и даль-

нейшего производства высокопроизводительных спин-

тронных устройств необходим специальный контроль

процесса роста слоев материала с высоким кристалличе-

ским качеством и правильной стехиометрией. Посколь-

ку на структуру и магнитные характеристики пленок

Mn5Ge3 могут оказывать значительное влияние тип [19]
и ориентация [18] монокристаллических подложек, тем-

пература осаждения [20], условия отжига [21] и толщина

буферного слоя [22], важно изучать процесс роста для

получения необходимых свойств пленки.

Ранее нами были проведены исследования по росту

эпитаксиальных пленок Mn5Ge3 на Si(111) с буферными
слоями различной толщины и стехиометрии [23–25],

в ходе которых было выявлено, что на интерфейсе могут

образовываться дополнительные ориентации Mn5Ge3,

кубические фазы германидов марганца, а также проис-

ходить замещение кремнием. В настоящей работе была

предпринята попытка установить состав интерфейсного

слоя, для чего проведены исследования начальных эта-

пов роста Mn5Ge3 на Si(111).
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Рис. 1. Картины ДОБЭ от слоя толщиной 0.5 nm, снятые в направлении падения пучка электронов [11-2]Si(111) : a —

экспериментальная; b — совмещенная с расчетной для MnSi в направлении оси зоны [112]MnSi .

2. Методика синтеза

Пленка Mn5Ge3 была приготовлена методом моле-

кулярно-лучевой эпитаксии (МЛЭ) с одновременным

осаждением Mn (скорость 0.35 nm/min) и Ge (скорость
0.32 nm/min) из термических эффузионных источников

при стехиометрическом атомном соотношении Mn5Ge3
на Si(111) 7× 7 при 390◦C с использованием сверх-

высоковакуумной установки МЛЭ
”
Ангара“, оптимизи-

рованной для синтеза силицидов и германидов пере-

ходных металлов [26–28]. Толщина пленки составила

30 nm. Процесс формирования пленки контролировался

in situ методом дифракции отраженных быстрых элек-

тронов (ДОБЭ). Анализ данных ДОБЭ осуществлялся

совмещением экспериментальной и расчетной картин

для заданного материала. Построение теоретических

электронограмм осуществлялось согласно кинетической

теории дифракции c помощью программ для кубических

кристаллов [29] и гексагональных кристаллов.

3. Экспериментальные результаты
и их обсуждение

На рис. 1, a представлена картина ДОБЭ в процессе

совместного напыления Mn и Ge; при эффективной

толщине слоя около 0.5 nm на ней наблюдается от-

четливо только одна сетка рефлексов. Наблюдаемые

рефлексы хорошо описываются кубической структу-

рой cP8 (a = 0.45 nm), которая соответствует моноси-

лициду марганца MnSi (рис. 1, b).

Сигнала от германийсодержащих соединений не на-

блюдается. Из анализа фазовых диаграмм Mn−Si,

Mn−Ge, Si−Ge [30] можно сделать вывод о том, что

на начальном этапе происходит формирование MnSi,

а германий, в большей степени, идет на образование

твердого раствора SiGe (по ДОБЭ не идентифициру-

ется). При напылении пленки толщиной в диапазоне

2−7 nm появляются новые группы точечных рефлексов

(рис. 2, a).

Доминирующая точечная сетка рефлексов описывает-

ся структурой Mn5Ge3 (hP16, a = 0.71 nm, c = 0.50 nm)
(точки на рис. 2, b). Слабо различимы и рефлексы

от MnSi (рис. 2, b). На этой же дифракционной кар-

тине также присутствует группа точечных рефлексов

(стрелки на рис. 2, b), описываемая гексагональной

решеткой с параметрами a = 0.85 nm и c = 0.50 nm,

которые не соответствуют ни одному установленному

соединению среди составов Mn−Si, Mn−Ge, Ge−Si.

При дальнейшем напылении, при толщине более 10 nm,

происходит трансформация точечных рефлексов в тяжи

(рис. 3), что указывает на переход типа роста пленки

с островкового к послойно-островковому с большими

атомными террасами [31].

Анализ данных дифракции для пленки более 10 nm по-

казывает формирование только одной фазы — Mn5Ge3.

На рис. 3, a на экспериментальную картину ДОБЭ нало-

жена расчетная электронограмма для Mn5Ge3 с гексаго-

нальной решеткой, построенной в направлении оси зоны

в гексагональном кристалле [10.0]Mn5Ge3 — наблюдается

полное совмещение рефлексов. Для более точного под-

тверждения роста только указанного соединения была

снята дополнительная дифракционная картина в направ-

лении падения пучка электронов [110]Si(111), и для нее

тоже построена электронограмма в направлении оси зо-

ны [11.0]Mn5Ge3 . Также наблюдается полное совмещение

картин.

После достижения толщины пленки ∼ 30 nm рост

был остановлен и были проведены исследования ex situ

морфологии полученной пленки с помощью атомно-
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a b
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Рис. 2. Картины ДОБЭ от слоя толщиной 7.0 nm, снятые в направлении оси зоны [11-2]Si: a — экспериментальная; b —

совмещенная с расчетной для Mn5Ge3 в направлении оси зоны [11.0]Mn5Ge3 — точки; на ней же рефлексы от гексагональной

структуры не установленного состава (стрелки). Зеленые цифры — индексы Миллера кристаллографических плоскостей, которым

соответствуют представленные рефлексы на расчетной электронограмме.

a b

Mn Ge5 3
[10.0]

Mn Ge5 3
[11.0]

[110]Si

Рис. 3. Экспериментальные картины ДОБЭ от пленки Mn5Ge3 толщиной 30 nm и наложенные расчетные электронограммы для

Mn5Ge3, снятые в направлении падения пучка электронов: a — [11-2]Si(111) ; b — [110]Si(111) .

силовой микроскопии (АСМ). АСМ позволяет с высокой

точностью измерять рельеф тонких пленок и прово-

дить анализ морфологических параметров. На рис. 4

представлены сканы топологии поверхности, получен-

ные в полуконтактном режиме сканирования образцов

тонких пленок Mn5Ge3 непосредственно на кремнии

Si(111) (рис. 4, a) и выращенной на Si(111) с примене-

нием буферного слоя (рис. 4, b), который дополнительно

формировался на начальном этапе роста для компен-

сации рассогласования решеток пленки и подложки.

Данный подход был ранее подробно описан в работе [26].
Для сравнения морфологических параметров получен-

ных тонких пленок, наглядным является использование

такого статистического инструмента, как двумерная ав-

токорреляционная функция (АКФ, ACF), которая пока-

зывает характеристические пространственные частоты

поверхностей. Этот подход хорошо себя зарекомендовал

для оценки анизотропии шероховатости поверхностей

пленок [32]. Для дискретных данных АСМ можно эту

функцию рассчитать в виде набора значений

G(m, n) =
1

(N − n)(M − m)

N−n∑

l=1

M−m∑

k=1

z k+m,l+nz k,l,

где z — значения высоты неровности, N и M —

число строк и столбцов поля данных; M = τx/1x ,

Физика твердого тела, 2025, том 67, вып. 1
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Рис. 4. Данные АСМ для тонких пленок Mn5Ge3, выращенных a — непосредственно на кремнии Si(111) и b — на предварительно

сформированном буферном слое. Sq — cреднеквадратичное значение высоты неровностей. c — Сечение АКФ, d — двумерная

АКФ; черной и красной линиями отмечены направления сечений для соответствующих образцов.
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N = τy/1y , 1x и 1y — интервалы дискретизации, при

этом τx = x1 − x2 и τy = y1 − y2 для точек (x1, y1),
(x2, y2).

Длина автокорреляции Sal — это кратчайшее расстоя-

ние, на котором АКФ спадает до значений ниже выбран-

ного порога 0.02 (порог отмечен маской на рис. 4, d).
На соответствующих графиках сечения двумерной АКФ

представлены профили для направлений скорейшего

(черные линии сечения) и самого медленного затухания

(красные) соответственно.

На основании статистических данных АСМ можно

заключить, что в случае роста пленки германида мар-

ганца на кремнии (рис. 4, a), реализуется механизм роста

Странского–Крастанова (остров-плюс-слой). Это можно

наглядно показать сравнением длины АКФ для обоих

образцов пленки. На рис. 4, d (#a) можно видеть, что

двумерная АКФ практически изотропна и длина авто-

корреляции Sal (#a)= 118.0 nm для пленки, получен-

ной при поддержании стехиометрического соотношения

скоростей потоков атомов. Длина наиболее медленного

затухания составляет 144.2 nm (красная линия вдоль

направления 71◦), что соответствует типичному макси-

мальному размеру элементов пленки.

В случае использования тонкого буферного слоя

MnxGey с постепенным переходом к стехиометрическо-

му составу Mn5Ge3 реализуется механизм Франка —

ван дер Мерве (послойный рост), типичный для эпитак-

сиальных пленок. Двумерная АКФ для этого случая со-

ставляет Sal (#b) = 260.6 nm и показана на рис. 4, d (#b).
Наблюдается выраженная анизотропия, и можно явно

выделить направления скорейшего и самого медлен-

ного затухания (ширина и длинна террас), которые

составляют 260.6 и 1608 nm (красная пунктирная линия

вдоль направления −47◦). Кроме того, АКФ позволяет

посчитать текстурный коэффициент поверхности (Str),
который определяется как отношение между наиболь-

шими и наименьшими расстояниями затухания АКФ

и составляет для Str (#a) = 0.8184 и Str (#b) = 0.1621.

Можно предположить, что сильная анизотропия в слу-

чае (#b) связана с ростом террас Mn5Ge3 на атомарных

ступеньках кремния, тогда как прямой рост Mn5Ge3 на

кремнии приводит к формированию кристаллитов более

изотропной формы.

4. Заключение

Методом молекулярно-лучевой эпитаксии одновре-

менным осаждением Mn (скорость 0.35 nm/min) и Ge

(скорость 0.32 nm/min) была выращена пленка Mn5Ge3
на Si(111). С помощью анализа данных ДОБЭ выявлено,

что на начальных этапах роста преобладает формирова-

ние кубической фазы силицида MnSi. В диапазоне тол-

щины 2−7 nm начинается формирование гексагональной

фазы Mn5Ge3 (hP16, a = 0.71 nm, c = 0.50 nm), которая
при превышении толщины в 10 nm остается единствен-

ной. Обработка данных атомно-силовой микроскопии

с помощью двумерной автокорреляционной функции

показала, что в отличие от пленок Mn5Ge3, выращенных

на буферном слое [26], где реализуется послойный эпи-

таксиальный рост с образованием анизотропных террас,

в случае прямого роста пленки Mn5Ge3 на кремнии рост

происходит по механизму Странского–Крастанова.
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