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为了研究离子注入对外延磁性薄膜面内磁各向异性的影响, 用离子加速器对在有错切角的 Si(111)面上

外延生长的 Fe膜进行了 N+注入实验. 随着 N+注入剂量的增加, 外延生长的 Fe膜的面内磁各向异性逐渐从

二重对称改变为六重对称. 通过透射电子显微镜和刻蚀实验验证, 发现离子辐照改变了 Fe膜表面和界面的

状态. 未辐照 Fe膜面内二重磁对称来自于由于 Si(111)面的错切使得在薄膜界面和表面处形成的原子台阶.

N+注入的溅射作用使得 Fe膜表面的原子台阶被擦除, N+注入使得缓冲层和 Fe膜界面处相互扩散导致界面

处原子台阶消失. 因此, 外延 Fe膜在大剂量 N+注入后表现出 Fe(111)面诱导的六重磁对称. 研究结果对于提

高面内磁记录密度有潜在的应用价值.
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1   引　言

高能粒子对材料辐照效应的研究背景主要是

核能和空间技术的开发及应用. 由于磁性材料在能

量和信息的传递、转换和存储等方面具有重要的应

用价值, 在航空航天、粒子加速器、同步辐射装置

等领域的应用也日益广泛, 为此开展高能粒子对磁

性材料的辐射效应研究非常必要 [1−3]. 另外, 材料

的磁性与材料微结构密切相关, 离子辐照能够在材

料中产生可控的缺陷、结构无序、应力和相变以及

掺杂原子 [4,5], 因此利用离子辐照技术调控材料磁

性已经引起了研究者极大的兴趣, 而磁性薄膜材料

由于广阔的应用更是得到了关注 [6−8]. 磁性薄膜材

料的磁各向异性对于自旋电子学应用非常重要, 利

用离子辐照调控磁性薄膜材料的磁各向异性因此

成为了研究的焦点 [7,9−14]. 例如, 用 Cr离子注入坡

莫合金薄膜, 随着注入剂量的增加, 薄膜的饱和磁

化强度降低、各向异性场减小 [15]. 用 Ga离子辐照

Pt/Co/Pt薄膜, 磁各向异性随着辐照剂量的增加

从面内转变到垂直又转变为面内 [16]. 另外离子辐

照时利用掩模等技术可以产生磁图形从而影响薄

膜的各向异性 [7]. 这些研究主要是通过离子辐照改

变材料的结晶度、破坏界面、形成有序相、掺杂其

他原子等方式改变磁微结构, 从而影响薄膜材料的

磁各向异性. 然而这些研究对象主要是多晶颗粒薄

膜, 并且磁各向异性的变化主要是面内方向与垂直

方向间的转变. 外延单晶铁磁薄膜的辐照效应及离

子辐照对其磁各向异性在面内的影响还鲜有报道.

本文利用有错切角的单晶 Si(111)基底外延生

长了具有面内磁单轴各向异性的单晶 Fe膜 , 用

N+注入外延 Fe膜. 发现通过离子注入改变外延

Fe膜的表面和界面状态可以精确控制面内磁各向

异性从两重对称到六重对称转变. 这项工作对于提
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高面内磁记录密度有潜在的应用. 

2   实　验

室温下, 通过分子束外延技术在 Si(111)基底

上生长外延薄膜 . 分子束外延生长设备是德国

SPECS公司生产的 AnaGrowth-STM-2型分子束

外延低维功能材料制备系统, 使用的高纯度的 Fe,

Al材料是 Alfa Aesar公司生产的. 生长前, Si基

片通过三氯甲烷、丙酮、甲醇进行了超声清洗并且

最后在 5%的 HF溶液中浸洗 2 min. 将 Si基片装

入生长室后, 对 Si基片在 800 ℃ 进行热处理. 然

后冷却 Si基片至室温, 生长了 3 nm的 Al缓冲层,

再在缓冲层上生长了 25 nm的 Fe. 生长过程中通

过反射高能电子衍射原位监测成核和生长 [17].

我们用 10 keV的 N+对外延制备的薄膜样品

注入, 离子束入射方向与膜面垂直, 注入剂量分别

为 5 × 1012, 5 × 1013, 5 × 1014, 5 × 1015 和 5 ×

1016  ions/cm2. 外延生长的 Fe薄膜密度设定为

7.866 g/cm3, Fe原子的离位能为 45 eV, 通过用

SRIM-2008软件模拟 [18], 得到 10 keV的 N+对样

品的射程是 12 nm (歧离 10 nm). 离子辐照实验在

中国科学院兰州近代物理研究所 320 kV高压平台

进行, 温度为室温, 真空度为 10–5 Pa. 用 panalytical

X’Pert3 MRD高分辨 X射线衍射仪 (HRXRD)表

征了外延单晶 Fe膜的晶体结构和外延取向 . 用

FEI 200C透射电子显微镜 (TEM)分析薄膜切面

的微结构和薄膜界面状态 . 振动样品磁强计

(VSM, microsense EV7 system)用来测量薄膜面

内的等温剩磁曲线. 

3   结果与讨论

外延生长 Fe膜的晶体结构和外延取向关系

用 HRXRD测量获得. 图 1给出了当 c = 35.35°

时, 未辐照的外延单晶铁膜用非对称的 w-2q 模式

扫描得到 HRXRD图谱 . 可以发现只有 Fe(110)

和 (220)的两个衍射峰出现 , 说明外延得到的

Fe膜是 (111)取向的单晶结构. (110)衍射峰对应

的 2q 角度为 44.709°, 对应的晶格常数为 2.8645 Å,

与 PDF卡片 06-0696体心立方结构 Fe的晶格常

数 2.8664非常接近, 说明外延 Fe膜是体心立方

结构.

室温下我们对注入前后的样品用 VSM在薄

膜面内每隔 5°进行等温剩磁测量. 从归一化的极

图 (图 2)可以看出, 未注入的外延 Fe膜 (图 2(a))

主要表现为面内磁单轴各向异性 (面内 2重磁对

称). 外延 Fe膜的面内磁各向异性主要来自于台阶

诱导的界面各向异性、立方磁晶各向异性和应力各

向异性 [19]. 据报道 [20], 外延 Fe膜的厚度大于临界

厚度后, 应力就逐渐被释放. 本文样品厚度远大于

临界厚度 , 因此应力对磁各向异性的影响很小 ,

可以忽略 [19]. 对于在 Si(111)基底上外延生长的

bcc结构的 Fe膜, 当磁化严格限制在 Fe(111)面

上时, 即只有 Fe(111)面诱导形成的磁晶各向异性

时, 薄膜面内表现为 6重磁对称 [19,21]. 当 Si(111)

晶面有错切角时, 在 Si(111)晶面上会形成原子台

阶 [22,23], 于是外延生长的 Fe膜界面和表面也会出

现这些台阶, 这些台阶会诱导形成平行于台阶的单

轴磁各向异性 [19,21,24], 文献 [25] 报道, 即使当错切

角仅为 0.1°时, 外延 Fe膜在面内也表现为单轴磁

各向异性. 通常由于硅晶圆加工工艺问题, 实验所

用的单晶 Si片有可能存在错切角 [26,27]. 我们外延

生长使用的单晶硅片误差为 0.3°, 因此可以推断未

辐照样品的面内磁单轴各向异性 (两重磁对称)是

由于 Si(111)基底的错切角诱导所产生的. 另外,

从图 2(a)还可以看到在 60°和 240°附近也显示了

较弱的各向异性, 这是表面和界面处原子台阶诱导

形成的面内单轴磁各向异性和 bcc结构的 Fe膜的

磁晶各向异性相互作用的结果 [25]. 如图 2(b)所示,

用剂量为 5 × 1012 ions/cm2 N+注入后, 样品在面

内的磁各向异性并没有发生明显的改变. 随着注入

剂量增加, 可发现磁各向异性在逐渐发生改变, 当
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图 1    w-2q 扫描得到的外延 Fe膜 (110)面的 HRXRD图谱

Fig. 1. The w-2q scan of the (110) plane. 
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注入剂量为 5 × 1015 ions/cm2 时 (图 2(e)), 明显

观察到 4重对称. 当注入剂量为 5 × 1016 ions/cm2

时 (图 2(f)), 表现为完美的六重对称. 从图 3所示

剩磁曲线可以更清晰地看出, 当注入剂量为 5 ×

1014 ions/cm2 时, 对比未注入样品, 剩磁曲线表现

为两个展宽了的峰 . 注入剂量继续增加到 5 ×

1015 ions/cm2 时, 发现剩磁曲线表现为独立的 4个

峰. 最大剂量 (5 × 1016 ions/cm2)注入后, 剩磁曲

线表现为 6个峰 (面内 6重对称), 即在外延 Fe膜

面内同时出现了 3个难易轴 . 总体来看 , 随着

N+注入剂量的增加, Fe膜面内磁各向异性经历了

从 2重对称到 4重对称再到 6重对称的转变, 即外

延 Fe膜的面内磁各向异性随着离子注入剂量的增

加, 从由台阶诱导形成的 2重磁对称占主导转变为

由磁晶各向异性诱导形成的 6重磁对称占主导.

为了理解外延 Fe膜面内磁各向异性的转变机

理, 需要讨论离子注入对外延 Fe膜的辐照效应.

首先, 高能离子在晶体内的位移可能导致 Fe膜和
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图 2    室温下不同剂量离子注入的外延 Fe膜的归一化面内剩磁极图

Fig. 2. Azimuthal dependence of the normalized in-plane remanence for epitaxial Fe films with different dose implantation at room

temperature. 
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缓冲层相互扩散, 从而可能导致 Fe膜与缓冲层的

界面处的原子台阶消失, 界面处台阶诱导的面内单

轴各向异性减弱. 为了证实离子注入对外延 Fe膜

界面的影响, 对未注入样品和高剂量注入后样品的

切面进行高分辨 TEM观察 (图 4). 可以发现未注

入的样品 (图 4(a)) Si与 Al层, Al与 Fe层界面清

晰, Fe膜厚度约为 25 nm, Al缓冲层厚度约为 3 nm.

当注入剂量为 5 × 1015 ions/cm2 时 (图 4(b)), 可

以看到 Fe向 Al缓冲层明显扩散, 而且有向 Si层

扩散的趋势. 最大剂量 (5 × 1016 ions/cm2)注入

后 (图 4(c)), Al缓冲层和 Fe层之间的界面已经完

全不能区分, 扩散层厚度增加到 7.3 nm, Fe膜厚

度明显减少, 剩余约 20 nm. 高分辨 TEM照片证

实了 Fe膜与缓冲层间的界面由于离子注入而逐渐

消失, 说明 Fe膜在界面外的原子台阶因为离子注

入被消除, 界面台阶诱导形成的单轴磁各向异性

消失.

另外, 由于外延薄膜表面处原子台阶也对面内

单轴各向异性有贡献, 所以需要探讨离子注入对外

延薄膜表面的影响. 离子注入过程中离子束对铁磁

薄膜表面有溅射作用 . 通过用 SRIM-2008  full-

cascade模式模拟, 取 Fe的表面结合能为 4.34 eV,

可以得到平均溅射效率为 1.53 atom/ion, 则在最

大剂量时 (5 × 1016 ions/cm2), 溅射厚度为 8.5 nm.

除了模拟计算, 从图 4所示的 TEM照片也可以明

显看出 ,  Fe膜厚度明显减少 , 在最大剂量 (5 ×

1016  ions/cm2)注入后 , 剩余约 20 nm (与 SRIM

模拟的规律符合). 这个结果说明在离子辐照后, 外

延 Fe膜表面的原子台阶消失, 由其诱导形成的磁

单轴各向异性消失. 为了进一步说明离子注入的溅

射作用对外延 Fe膜面内磁各向异性的影响, 对未

注入外延 Fe膜进行了离子刻蚀实验. 刻蚀实验采

用北京埃德万斯 LKJ-1D-150离子束刻蚀系统用

400 eV的 Ar+离子入射角度呈 50°刻蚀 7 s, 理论

上溅射厚度为 2 nm[28]. 通过用 SRIM软件计算 ,

400 eV Ar+的射程是 0.7 nm (歧离 0.7 nm), 刻蚀

参数的设置保证了刻蚀后 Fe膜表面能够被破坏,

而 Al缓冲层和 Fe层之间的界面不受影响 . 从

图 5所示的剩磁极图可以看出, 刻蚀后的样品并没

有出现 6重磁对称. 对比未注入样品, 剩磁曲线

(图 6)表现为两个展宽了的峰, 这与注入剂量为 5 ×

1014 ions/cm2 时剩磁曲线的趋势相似 (峰展宽, 磁

对称性向 4重对称发展). 这个结果验证了离子注

入过程中, 外延 Fe膜表面被溅射, 表面处的原子

台阶消失, 其诱导形成的单轴各向异性也被擦除.

综上, 离子注入外延 Fe膜时, 注入的扩散作

用使 Fe膜在界面外的原子台阶消失, 表面处的原

子台阶因为注入的溅射作用也被擦除, 从而表面和

界面处台阶诱导形成的单轴磁各向异性消失, 使得
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图 3    室温下不同剂量离子注入的外延 Fe膜的归一化面

内剩磁曲线

Fig. 3. Normalized in-plane  remanence  curves  for  the   epi-

taxial  Fe  films  with  different  doses  of  ion  implantation  at

room temperature. 
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图  4    不同剂量离子注入样品的切面高分辨 TEM　 (a) 未注入样品 ; (b) 辐照剂量为 5 × 1015 ions/cm2; (c) 辐照剂量为 5 ×

1016 ions/cm2

Fig. 4. Cross-sectional TEM images for the as-deposited and implanted samples with a series of different N+ dose: (a) The as-depos-

ited samples; (b) the irradiated samples dose of 5 × 1015 ions/cm2; (c) the irradiated samples dose of 5 × 1016 ions/cm2. 
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外延铁膜面内的磁各向异性表现为 Fe(111)面诱

导形成的磁晶各向异性, 即薄膜面内表现为 6重磁

对称. 

4   结　论

本文利用 10 keV的 N+注入 Si (111)基底上

外延生长的单晶 Fe膜样品, 注入剂量最大至 5 ×

1016 ions/cm2. 系统研究了外延 Fe膜的面内磁各

向异性随注入剂量的变化规律和机理. 发现在 Si

(111)基底上外延生长制备的 Fe膜面内磁各向异

性以两重对称为主, 而随着离子注入剂量的增加,

Fe膜面内磁各向异性从 2对称到 6重对称的转变.

由于外延 Fe膜面内磁单轴各向异性来自于因为

Si(111)面错切从而在外延铁膜表面和界面处形成

的原子台阶, 而离子注入有溅射效应和原子扩散作

用, 溅射效应使 Fe膜表面处原子台阶被擦除, 原

子的扩散导致 Fe膜界面处原子台阶消失. 因此原

子台阶诱导的面内单轴各向异性减弱, 使 Fe(111)

面诱导形成的磁晶各向异性占主导, 从而在大剂量

离子辐照后外延 Fe膜面内表现为磁 6重对称. 本

文研究表明, 离子注入有错切角的 Si(111)基底上

外延生长的 Fe膜, 可修正和精确调控由于基底错

切造成的面内磁各向异性. 这项工作有助于提高面

内磁各向异性的自由度, 可能对提高面内磁记录材

料的密度有实际应用价值.
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图 5    室温下未注入 Fe膜和刻蚀后的 Fe膜的归一化面内

剩磁极图

Fig. 5. Azimuthal dependence of the normalized in-plane re-

manence for the as-deposited and ion beam etched samples

at room temperature. 
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图 6    室温下未注入 Fe膜和刻蚀后的 Fe膜的归一化剩磁

曲线

Fig. 6. Normalized in-plane remanence curves for the as-de-

posited and ion beam etched samples at room temperature. 
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Abstract

In order to study the effect of ion implantation on the in-plane magnetic anisotropy of epitaxial magnetic

films, a 3-nm Al buffer layer is epitaxially grown on an Si (111) substrate with a miscut angle, and then 25-nm

Fe is grown on the buffer layer. High-resolution X-ray diffraction reveals that the epitaxial Fe film has a (111)-

oriented  bcc  structure.  The  epitaxial  Fe  films  are  implanted  by  10  keV  N+  ions  with  dose  up  to  5  ×  1016

ions/cm2. The change and mechanism of the in-plane magnetic anisotropy of the epitaxial Fe film are studied

systematically. It is found that the in-plane magnetic anisotropy of the epitaxial Fe film is gradually changed

from two-fold to six-fold symmetry with the increase of N+ implantation dose. It is confirmed by transmission

electron microscopy and etching experiments that ion implantation changes the surface and interface state of Fe

film.  This  result  is  consistent  with  the  result  from  the  SRIM  software  simulation.  The  in-plane  magnetic

uniaxial anisotropy of epitaxial Fe film comes from atomic steps at the surface and the interface of the Fe film.

These steps result from Si (111) substrate with a miscut angle. Ion implantation has effects on sputtering and

atomic  diffusion.  The  sputtering  effect  causes  the  step  at  the  surface  of  the  Fe  film  to  be  erased,  and  the

diffusion of the atom leads the step at the interface of the Fe film to disappear. The in-plane uniaxial anisotropy

induced by the atomic step is weakened, and the magnetocrystalline anisotropy induced by the Fe (111) plane is

dominant.  Therefore,  the  epitaxial  Fe  film  exhibits  Fe  (111)  plane  induced  six-fold  magnetic  symmetry  after

high-dose  N+  implantation.  This  work  indicates  that  the  in-plane  magnetic  anisotropy  of  Fe  films  epitaxially

grown on Si  (111)  substrate  with miscut  angle  can be  modified  and precisely  controlled by ion implantation.

This work may be of practical significance for improving the density of in-plane magnetic recording material.
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