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垂直磁各向异性L10-Mn1.67Ga超薄膜分子束外延
生长与磁性研究∗

肖嘉星 鲁军† 朱礼军 赵建华‡

(中国科学院半导体研究所, 半导体超晶格国家重点实验室, 北京 100083)

( 2016年 1月 23日收到; 2016年 3月 1日收到修改稿 )

具有超强垂直磁各向异性的L10-MnxGa薄膜由于其与半导体材料结构及工艺的高度兼容性而受到广泛
关注, 其超高垂直磁各向异性能和极低的磁阻尼因子预示着L10-MnxGa薄膜在高热稳定性自旋电子学器件
中将发挥重要作用. 而L10-MnxGa超薄膜对于降低L10-MnxGa基垂直磁各向异性隧道结中的磁矩翻转临
界电流密度有着重要的意义. 本文采用分子束外延的方法, 在半导体GaAs衬底上成功制备出了一系列不同
厚度的L10-Mn1.67Ga薄膜, 厚度范围为 1—5 nm. 生长过程中反射式高能电子衍射原位检测以及X射线衍
射结果均表明了其良好的单晶相. 磁性测量结果表明, 厚度在 1 nm以上的L10-Mn1.67Ga薄膜均可以保持垂
直磁各向异性特征, 厚度为 5 nm的L10-Mn1.67Ga薄膜的垂直磁各向异性能可达到 14.7 Merg/cm3. 这些结
果为基于L10-Mn1.67Ga的垂直磁各向异性隧道结在自旋转移扭矩驱动的磁随机存储器等低功耗器件的集成
及应用提供了重要的实验支持.

关键词: 分子束外延, 自旋电子学, 磁各向异性, 超薄膜
PACS: 81.15.Hi, 85.75.–d, 75.30.Gw, 68.37.–d DOI: 10.7498/aps.65.118105

1 引 言

兼具高垂直磁各向异性能Ku、高矫顽力Hc

以及极低磁阻尼因子的L10-MnxGa薄膜在高热
稳定性自旋电子学器件以及超高密度垂直磁记

录方面有着非常广泛的应用前景 [1−10]. 由于能
够与半导体材料GaAs在结构及工艺上兼容, L10-
MnxGa薄膜可以用来制备高密度的自旋场效应
晶体管 [11,12]、自旋霍尔晶体管 [13]、自旋发光晶体

管 [14,15]以及横向自旋阀等 [16]垂直磁各向异性铁

磁金属/半导体异质结构建的新型自旋电子学功能
器件, 并且可以方便地与微电子和光电子芯片进
行集成. 近年来, 通过改变L10-MnxGa与势垒层
MgO之间的插层, 以L10-MnxGa薄膜为铁磁电极

制备的垂直磁各向异性隧道结 (p-MTJs)得到了高
达 120%的隧穿磁电阻值 (tunneling magnetic re-
sistance, TMR) [17], 为基于L10-MnxGa薄膜的p-
MTJs在自旋转移扭矩 (spin transfer torque, STT)
驱动的Gbit级磁随机存储器 (magnetic random ac-
cess memory, MRAM)以及高功率微波振荡器 (os-
cillator)中的集成应用提供了必要的条件 [18−21].
然而, 为了将L10-MnxGa基p-MTJs集成在上述器
件中并得到较小的临界电流密度, 必须使用具有垂
直磁各向异性的L10-MnxGa超薄膜 (厚度一般小
于 5 nm)作为自由层 [22], 这对于衬底的选择、缓冲
层的制备以及生长条件的控制均有严格的要求. 所
以, 尽管科研人员已经对L10-MnxGa材料进行了
广泛的研究, 但均是基于厚度为几十纳米的薄膜体
系 [6,7,23], 关于具备垂直磁各向异性的L10-MnxGa

∗ 国家高技术研究发展计划 (批准号: 2014AA032904)、国家重点基础研究发展计划 (批准号: 2015CB921500)和囯家自然科学基金
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超薄膜的报道还很少, 并且主要集中在MgO 衬
底上, 通过添加Cr缓存层来调节MgO衬底与L10-
MnxGa之间的晶格失配 [24−26]. 这种方法的缺点
是随着厚度的减小, L10-MnxGa薄膜的垂直磁各
向异性会降低, 在厚度小于 5 nm时已经无法保持
薄膜的垂直磁各向异性. 近日, 有报道在MgO衬底
上采用Cr/CoGa作为缓冲层制备出了具有垂直磁
各向异性的L10-MnxGa超薄膜 [27], 其垂直磁各向
异性可以维持到 1 nm, 但是在制备的过程中Cr缓
冲层及CoGa缓冲层必须分别在 500 ◦C和 700 ◦C
下的高温下进行退火, 而且MgO衬底的使用会增
加其与半导体芯片的工艺集成难度. 然而, 目前关
于L10-MnxGa超薄膜在半导体衬底GaAs上的报
道还很少, 仅有Tanaka等 [28]在GaAs衬底上制备
出具有垂直磁各向异性的超薄L10-MnxGa/NiGa
超晶格结构, 而在半导体衬底GaAs上制备具有
垂直磁各向异性的单层L10-MnxGa超薄膜还未见
报道.

本文利用双生长室分子束外延设备 (VG80),
在半导体衬底GaAs (001)上生长了一系列厚度为
1—5 nm的L10-MnxGa单晶薄膜, 生长时原位反
射式高能电子衍射 (reflection high-energy electron
diffraction, RHEED)图像显示出了明亮的条纹, 表
明所生长的L10-MnxGa薄膜为二维生长模式, 具
有良好的单晶结构. 超导量子干涉仪 (supercon-
ducting quantum interference device, SQUID)的
测试结果显示所制备的不同厚度的L10-MnxGa薄

膜均具有很高的垂直磁各向异性, 这为基于L10-
MnxGa的p-MTJs在STT-MRAM等低功耗器件
的集成及应用提供了重要的实验支持.

2 实验过程

利用双生长室分子束外延设备 (VG80)在
GaAs (001)衬底上制备了一系列厚 1—5 nm的
MnGa薄膜, 样品结构为Al/MnGa/GaAs/GaAs
(001)衬底, 如图 1 (a)所示. 首先利用分子束外
延系统的第一生长室在GaAs (001)衬底上外延
150 nm的GaAs缓冲层使其表面平滑, 真空度为
2 × 10−5 Pa. 然后通过高真空的中间预处理室
将样品传输到第二生长室, 其真空度可以达到
1 × 10−7 Pa. 在沉积MnGa薄膜的过程中, 为了
避免MnGa与GaAs的界面反应及相互扩散导致第
二相的形成, 首先在衬底温度为 30 ◦C时沉积了厚
度为 3—5个原子层的MnGa种子层. 在MnGa 种
子层的沉积过程中, RHEED图像由原来GaAs衬
底的明亮细长的条纹逐渐变成晕状, 说明MnGa
种子层在低温状态下为非晶态. 然后在 250 ◦C原
位退火 5 min, RHEED图像由晕状逐渐变成连续
的条纹, 说明非晶的MnGa种子层逐渐晶化. 待
RHEED条纹完全连续后, 继续在 250 ◦C的衬底温
度下外延生长不同厚度的MnGa薄膜, 生长过程中
其厚度及组分比分别由沉积时间及Mn与Ga的原
子束流比来控制. 生长完成后, 通过X射线光电子
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图 1 (网刊彩色)(a)样品结构示意图; (b)不同厚度L10-Mn1.67Ga 薄膜X射线 θ-2θ衍射图样; (c)不同厚度
L10-Mn1.67Ga薄膜面外晶格参数 c, 其中蓝色虚线为L10-Mn1.6Ga块体的面外晶格参数
Fig. 1. (color online) (a) Schematic diagram of L10-Mn1.67Ga samples; (b) XRD θ-2θ patterns of L10-
Mn1.67Ga films with different thickness; (c) lattice parameters c of L10-Mn1.67Ga films, the blue dash line
presents the c value of L10-Mn1.6Ga bulk.
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能谱 (XPS) 标定其组分比为Mn : Ga = 62.62 :

37.38, 对应的晶体相为MnGa的L10相, 也即L10-
Mn1.67Ga,并通过椭偏仪及扫描电镜来确定其生长
厚度. 然后, 在低温下沉积大约 1.5 nm的Al保护
层, 防止其表面氧化. 由于低温种子层的隔离, 该
方法有效地抑制了界面反应与相互扩散的影响, 有
利于制备出纯相的L10-Mn1.67Ga薄膜. 最后, 通过
X射线衍射 (XRD)研究样品的晶体结构, 并利用
SQUID测量其磁性质.

3 结果与讨论

图 1 (b)给出了不同厚度L10-Mn1.67Ga薄膜
的XRD图谱, 可以看到在整个范围内只有衬底
GaAs (002)与GaAs (004)的衍射峰以及MnGa
(001)与MnGa (002)衍射峰, 说明所生长的L10-
Mn1.67Ga薄膜 c轴垂直于薄膜表面, 具有很好的
(001)取向. 同时, 在XRD图谱中没有看到任何杂
峰, 意味着使用这种两步生长法可以有效地避免互
扩散以及界面反应, 有利于形成具备高晶体质量
的L10-Mn1.67Ga薄膜. 从XRD图谱中可以看到,
厚度在 2 nm以上的L10-Mn1.67Ga薄膜均可以看

到明显的L10-MnGa (002)衍射峰, 厚度为4 nm及
5 nm的薄膜甚至可以看到L10-MnGa (001)的超晶
格衍射峰, 说明该系列不同厚度的L10-Mn1.67Ga
薄膜具有较高的有序度. 然而, 在XRD衍射图谱
中没有观察到 1 nm厚L10-Mn1.67Ga薄膜的衍射
峰, 可能是由于其衍射峰较弱或者峰宽较大从而
利用普通的Cu靶X射线衍射仪难以观察到. 利
用XRD衍射数据计算出L10-Mn1.67Ga薄膜面外
晶格参数 c值在 3.58—3.61 Å之间轻微地变化, 这
个数值相比于L10-Mn1.6Ga块体的 c值 3.633 Å有
所减小 [29], 如图 1 (c)所示. 可能的原因是L10-
Mn1.67Ga薄膜与GaAs衬底间的张应力加剧了
MnGa薄膜的四方畸变, 进而导致 c轴变短, 类似的
减小也在其他L10-MnxGa薄膜中有报道 [6].

图 2是不同厚度L10-Mn1.67Ga在垂直平面方
向的室温磁滞回线 (M -H曲线)以及矫顽力、饱和
磁化强度和剩磁比等基本磁性质. 可以看出所有的
薄膜均具有垂直磁各向异性,且随着其厚度的增加,
L10-Mn1.67Ga薄膜的剩余磁化强度与饱和磁化强
度的比值 (剩磁比)逐渐增大. 当L10-Mn1.67Ga厚
度为 5 nm时其磁滞回线的形状接近矩形, 剩磁比
接近于1, 说明了其超高的垂直磁各向异性.
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图 2 (网刊彩色) 不同厚度L10-Mn1.67Ga在垂直平面方向的室温磁滞回线 (a), 矫顽力Hc (b), 饱和磁化强度
Ms (c)和剩磁比Mr/Ms (d)
Fig. 2. (color online) (a) Out-of-plane M -H loops for Al/L10-Mn1.67Ga /GaAs with different MnGa thick-
ness t and t dependence of (b) coercivity Hc, (c) saturation magnetization Ms, (d) the ratio of remnant
magnetization and saturation magnetization Mr/Ms.

为了计算其垂直磁各向异性能Ku, 我们测
量了不同厚度 (2, 3, 4和 5 nm)的L10-Mn1.67Ga
样品的面内及面外的M -H曲线, 如图 3所示. 可
以看出, 所有的薄膜在垂直方向都具有非常明

显的磁滞现象, 然而面内几乎没有磁滞, 且饱和
场均超过 30 kOe, 这一结果也再次证明了L10-
Mn1.67Ga薄膜的超高垂直磁各向异性. 通过公
式Ku = Keff + 2πM2

s , 定量计算了不同厚度L10-
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Mn1.67Ga 薄膜的垂直磁各向异性能Ku, 其中Keff

为有效垂直磁各向异性常数, 可以由图 3所示的
垂直和面内磁化曲线包围的面积求得, 2πM2

s 为

由形状各向异性引起的退磁能, 其具体计算结果
标注在图 3中. 可以看出Ku值随着L10-Mn1.67Ga
薄膜厚度的减小而减小, 同时计算结果表明薄至
2 nm的L10-Mn1.67Ga仍具有高达 8.58 Merg/cm3

的Ku值. 由于厚度为 1 nm的L10-Mn1.67Ga薄膜
的面内M -H曲线信噪比较差, 这里没有给出, 但

是其饱和场同样大于 30 kOe, 通过大致估算其Ku

值同样在Merg/cm3的量级. 所以, 尽管该系列
的L10-Mn1.67Ga薄膜样品在厚度逐渐减小的过程
中其Ku值会逐渐减小, 但是厚度为 1 nm的L10-
Mn1.67Ga薄膜仍可以保持很好的垂直磁各向异
性. 而Ku值的减小可能是由于L10-MnGa薄膜与
GaAs之间的张应力引起的, 类似的现象在D022-
MnGa中也有过报道 [24−26].
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图 3 (网刊彩色)不同厚度L10-Mn1.67Ga薄膜的面内 (红色圆点)及面外 (黑色圆点)磁滞回线, 其中L10-
Mn1.67Ga薄膜的厚度分别为 2 nm (a), 3 nm (b), 4 nm (c), 5 nm (d)
Fig. 3. (color online) In-plane (red dots) and out-of-plane (black dots) M -H loops for Al/L10-MnGa/GaAs
with thickness tMnGa (a) 2 nm, (b) 3 nm, (c) 4 nm and (d) 5 nm.
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图 4 (网刊彩色) 不同厚度L10-Mn1.67Ga样品的线性退磁曲线 (a)及磁能积 (b)
Fig. 4. (color online) (a) Linear demagnetization curve, (b) B-H curve for L10-Mn1.67Ga films with different
MnGa thinkness.
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图 4给出了不同厚度L10-Mn1.67Ga样品的退
磁曲线以及磁能积 (BH)曲线, 可以看出厚度为
5 nm的L10-Mn1.67Ga薄膜具有非常好的线性退磁
曲线以及很高的最大磁能积 4.66 MGOe, 说明即使
是超薄的L10-Mn1.67Ga薄膜也有类似于较厚L10-
Mn1.5Ga薄膜一样的高磁能积 [6]. 考虑到其不含任
何的贵金属及稀土元素, 这使得L10-Mn1.67Ga薄
膜成为极具竞争力的永磁体备选材料.

4 结 论

利用双生长室分子束外延设备在GaAs (001)
单晶衬底上制备出厚度为 1—5 nm的超薄L10-
Mn1.67Ga薄膜. 生长过程中反射式高能电子衍
射原位检测以及X射线衍射结果均表明了其良
好的外延单晶结构. 同时, 所有L10-Mn1.67Ga薄
膜均具有超高的垂直磁各向异性, 5 nm的L10-
Mn1.67Ga薄膜的垂直磁各向异性能可以达到
14.7 Merg/cm3,这对基于L10-MnGa的p-MTJs在
STT-MRAM等低功耗自旋功能器件的应用具有重
要的意义.
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Abstract
Materials with large perpendicular magnetic anisotropies (PMAs) have drawn great attention because of their

potential applications in advanced spintronic devices such as spin-transfer-torque magnetic random access memory (STT-
MRAM) and ultrahigh-density perpendicular magnetic recording. To date, a large variety of PMA materials have been
investigated, such as L10-ordered FePt, CoPt granular films, Co/(Pt,Pd,Ni) multilayers, ultra-thin CoFeB alloys and
perpendicularly magnetized Co2FeAl films. Among the various kinds of materials with PMA, MnGa film with L10-
structure has received the most attention because it has large PMA (Ku ∼107 erg/cm3), ultralow Gilbert damping
constant (0.008) and theoretically predicted high spin polarization (more than 70%). All these properties make L10-
ordered MnGa a good candidate for spintronic devices such as STT-MRAM and spin-torque oscillators. Meanwhile,
from the viewpoint of STT related spintronic device, it is necessary to fabricate ultrathin perpendicularly magnetized
L10-MnxGa films to lower the critical current for magnetization reversal. However, up to now, in the main researches the
ultrathin L10-MnxGa films have been grown on MgO substrates, which makes it difficult to integrate the MnGa-based
magnetic tunnel junctions into the semiconductor manufacturing process.

In this work, ultrathin L10-Mn1.67Ga films with different thickness values (1–5 nm) are grown on traditional GaAa
(001) substrates by a molecule-beam epitaxy system. During the deposition, in situ streaky surface reconstruction
patterns are observed from reflection high-energy electron diffraction, which implies high crystalline quality of the L10-
Mn1.67Ga film. Only MnGa superlattice (001) and MnGa fundamental (002) peaks can be observed in the X-ray
diffraction patterns in a range from 20◦ to 70◦, which means that the L10-Mn1.67Ga film is a good single-crystalline
with c-axis along the normal direction. The magnetic properties of these films are measured by superconductor quantum
interference device magnetometer in a field range of ±5 T. The perpendicular M -H curves are almost square, while the
in-plane curves are nearly hysteresis-free, each with a remnant magnetization (Mr) of around zero, which clearly evidences
the PMA of the ultrathin L10-Mn1.67Ga film. Moreover, as the thickness of L10-Mn1.67Ga film decreases from 5 nm to
1 nm, the ratio of Mr/Ms also decreases from 1 to 0.72, which indicates that the PMA loses as thickness decreases. We
also estimate the perpendicular anisotropy constant (Ku) from the relation Ku = Keff +2πM2

s , and the maximum Ku of
14.7 Merg/cm3 is obtained for the 5 nm MnGa film. Although the Ku decreases with thickness decreasing, a Ku value of
8.58 Merg/cm3 is observed in a 2 nm thick film. The obtained results are important for developing the L10-MnGa-based
spin-transfer torque Gbit class magnetic random access memory.
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