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利用分子束外延薄膜生长技术，制备了 "$$ . /0% . 120,$$ . /0(34（!$$）薄膜样品，通过 5 射线反射和极化中

子反射两种测量手段获得了薄膜的表面、界面及各层膜厚的相关结构信息 6中子反射结果表明，12 原子磁矩在室温

下约为 !7$ 8 $7!!9，随着温度的降低，12 原子磁矩增加，在 !$ : 时达到 !7- 8 $7!!9 6利用指数定律拟合磁矩随温

度的变化情况，外推得出 % . 铁薄膜样品的居里温度约为 &!$ 8 &$ :6
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! 7 引 言

磁性超薄膜在低维尺度表现出来的不同于块体

材料的特异磁性能，使得其无论在基础理论研究方

面还是实际应用方面都有十分重要的研究价值，因

此成为广大科研人员研究的热点［!—<］6 尤其是当前

人们不断追求设计出具有更高存储密度的信息存储

设备，小尺度、低维度以及表面边缘效应的影响变得

越来越重要，研究认识超薄膜的磁特性就变得非常

关键［!，"］6近年来发展起来的分子束外延生长法，可

在超高真空下生长出厚度仅为几个原子层的优质单

晶薄膜样品，为开展这方面的实验研究工作提供了

强有力的支持 6同时，目前可用于薄膜磁性研究的手

段也很多，例如振动样品磁强计、极化中子反射谱

仪、超 导 量 子 干 涉 仪、5 射 线 磁 性 圆 二 色（5+H?B
>?3G2C@F F@HFDA?H I@FJHK@L>，5(M*）技术、磁光克尔谱

仪等等［!］6其中，由于中子具有磁矩，极化中子在用

于获知薄膜的表面、界面及薄膜厚度等信息的同时，

还可用以测得原子绝对磁矩［<］，因此是磁性薄膜研

究的理想探针 6
近年来，超薄 12 膜因特异的性能而备受关注，

但不同条件下得出的 12 膜磁性质却不尽相同［!］6例
如，1H22>?G 等［N］理论计算得出，12，/ 等原子磁矩值

随着维度的降低而升高；9A?GI 等发现 O3 衬底上约

< 个单层厚的铁原子平均磁矩有 !"P—"$P 的增

加［,］6 OI2GQ?AA? 等［!$］发现在 (34 上生长的厚度小于

五个单层的 12 薄膜不是铁磁性的，而是具有超顺磁

性 6R?G3 等发现在 S@4 上的超薄 12 膜会产生磁性

死层［&］6 1H@CTLFJ2 和 U@D 等［!!，!"］研究了 /（!$$）上生长

的不同厚度 12 薄膜，结果显示 120/ 界面处 12 原子

平均磁矩降低约 $ 6 ;!9 6 可见，超薄铁膜磁性质对

周围的环境比较敏感，不同的衬底以及覆盖层可能

导致完全不同的薄膜磁性 6目前，超薄铁膜的磁性质

仍是人们研究的热点之一 6
本工作采用分子束外延方法，在 /（!$$）的单晶

衬底上制备了厚度仅为 % . 的优质单晶 12 薄膜，然

后利用极化中子反射谱仪，研究其中铁原子的磁矩

及其随温度的变化情况 6

" 7 样品制备

薄膜样品是利用德国柏林 ’() 研究所分子束

外延生长设备制备完成的，生长过程中的真空度达

!$V N W?6/ 的中子散射长度很小，选用其作衬底材料

非常有利于分析极化中子反射中超薄 12 膜磁散射

的贡献，从而获知铁原子磁矩的大小 6但通常纯净的

/ 单晶很难获得［!&—!-］，因此本实验采用在单晶 (34
（!$$）上利用分子束外延技术生长法，来获得具有较

高结晶质量且纯净的单晶 /（!$$），厚度 ,$$ .6具体
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制备过程如下 !
将预先清洁处理过的 "#$（%&&）基底放到生长

室内，真空状态下在 %%&& ’ 退火 %( )*+，用氩离子

束溅射约 ,& - 去除表面杂质，再在 %&&& ’ 退火 .&
)*+，俄歇电子能谱（/01）检测结果表明得到了洁净

的 "#$ 基底 !然后以 % 23- 的速度在室温下生长厚

度约为 45& 2 的 6，%&&&’ 下退火 .& )*+，温度降至

室温后，继续生长约 7& 2 的 6，/01 和低能电子衍

射（8009）检测结果表明制备的 6（%&&）洁净且具有

较好的结晶质量（结果见图 %）!

图 % 衬底层 6（%&&）的俄歇电子谱（插图为低能电子衍射谱）

图 , :;（%&&）的俄歇电子谱（插图为低能电子衍射谱）

接下来便是在 6（%&&）上生长制备 :; 膜 ! :; 膜

的生长速度为 &<% 23-，生长厚度为 7 2!同样，对 :;
膜进行的 8009 和 /01 原位检测也表明其具有很好

的结晶质量和纯净度（结果见图 ,）!其中，/01 的结

果中除了铁的峰外，仍然有来自衬底 6 的峰 ! 这是

因为俄歇电子能够穿透仅厚 7 2 的铁膜 !
最后以 % 23- 的速度生长厚 ,&& 2 左右的 6 作

为保护层，以避免因 :; 膜与空气接触氧化而影响其

磁特性 !最终制备得到了薄膜样品 ,&& 2 637 2 :;3
=&& 2 63"#$（%&&）!

此外，利用 > 射线衍射仪分别测得了对应 6 和

:; 的（,&&）峰的摇动曲线（图 .），以进一步评估样品

的单晶生长质量 !实验拟合得到 6 和 :; 的峰半高宽

（:?@"）分别约为 &<%=A和 &<&5A!6 的衍射峰宽大于

:;，分析认为是由于 6 衍射峰来自于覆盖层和衬底

层两部分，而两部分的晶体取向不完全一致 !而较小

的 :; 的峰半高宽，进一步验证了 8009 的测试结

果，即制备出了优质的单晶 :; 薄膜 !

图 . 6（,&&）（B）和 :;（,&&）（C）峰的 > 射线摇动曲线

.< 实验测量与分析讨论

实验测量在德国柏林哈迈研究所极化中子反射

谱仪 65［%5］上完成 !反射仪为垂直散射几何，单色器

选用热解石墨，入射中子波长!为 7<55 2，次级中

子由 D; 过滤器去除 !单色的中子束通过镉片制成的

狭缝实现准直，中子的极化由中子极化超镜实现，而

不同自旋状态中子的获得则由自旋倒相器完成，中

子极化率可达到 =4<(E !探测器为 @;. 正比计数管，

对波长为 7<55 2 的中子的探测效率超过 =&E !样品

被放置在低温装置的样品托架上，位于电磁铁的中

心位置，样品表面与电磁铁产生的磁场方向平行，:;
的易磁化方向与磁场方向一致 !电磁铁产生的 &<,(

7==F 物 理 学 报 (4 卷



! 的磁场，可保证样品达到饱和磁化 "通过改变入射

束与样品表面的夹角!并测量反射束与入射束的

强度之比，可测得反射率 ! 随散射矢量 " # $!%&’!(
"的变化 "

在 )* +，)** +，,** + 和 ,-. + 四个温度下对样

品进行了极化中子反射测量 "样品放置于低温装置

中，低温装置置于中子反射仪上 "低温装置达到设定

温度并平衡约 */. 0 后，进行实验测量 "值得注意的

是，由于热胀冷缩效应，温度改变会使样品位置轻微

偏移 "因此，每次温度改变后，样品的高度以及!的

零点位置都做了重新校定 "中子反射的测量结果这

里以温度为 )* + 时为例，示于图 $ "

图 $ 极化中子反射率曲线实验和理论拟合图（)* +）（1）入射

中子自旋方向与外磁场方向平行时反射率（表示为 ! 2 ）曲线；

（3）入射中子自旋方向与外磁场方向反平行时反射率（表示为

! 4 ）曲线

5 射线反射与中子反射具有互补性，也应用于

该样品的测量，两种手段的结合分析，有利于更精确

测定薄膜的结构 " 室温下，测量得到 5 射线反射率

曲线见图 . "
需要指出，当角度!很小时，入射束在样品面

上的投影大于样品的表面，入射到样品上的束强度

不是整个入射束的强度 "此时，要将实验测得入射束

强度除以 %&’!作重新归一化，然后计算得出反射率

曲线 !（"）"

图 . 5 射线反射率曲线实验和理论拟合图

中子和 5 射线反射的实验数据分析处理是利

用 6177188［)9］软件来完成的，拟合结果见图 $ 和图 .，

可以看出实验和理论值符合较好 "如前所述，5 射线

反射与中子反射具有互补性，在这里 5 射线反射可

以测到较高的 "，对表面氧化层以及界面粗糙度较

灵敏，而中子反射能获得磁散射信息，同时对 : 与

;< 有较好区别能力 "综合分析拟合中子反射与 5 射

线反射数据，得出相关结构参数的最佳值（见表 )）"
可以看出，: 保护层发生了氧化，氧化产物为 :,=>，

厚度为 ), ?，而保护层的厚度为 ,** ?，所以 ;< 原子

没有受到氧原子的影响 "分析中子在各个温度下自

旋向上和自旋向下反射率曲线的不同，可以得到该

温度下 ;< 原子磁矩大小 "不同自旋取向中子反射率

曲线的差异，通常以自旋非对称函数来表示，定义为

@%AB # ! 2 4 ! 4

! 2 2 ! 4 ， （)）

图 C 自旋非对称函数（)* +）

其中，! 2 代表入射中子自旋方向与外磁场方向平行
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反射率，! ! 代表入射中子自旋方向与外磁场方向反

平行时反射率 " #$%& 对样品的磁性敏感，能直观反

映出磁矩对反射率的贡献 "样品在 ’( ) 温度下中子

的自旋非对称数据及其理论拟合见图 * "利用 +,--,..
方法拟合反射率曲线并对比分析自旋非对称函数

#$%& 的实验值和理论计算值，我们得到不同温度下

/0 原子的磁矩值（见表 1）"可以看出，铁原子的磁矩

值小于其在块体材料中的值 "

表 ’ 薄膜结构信息拟合结果

成分 234 5 /0 5 5146

层厚78 — 9(: ; 1(’ ’1

界面粗糙度78 1 1 ’ ’<: :<*

表 1 不同温度下 /0 原子磁矩值

温度7) ’( ’(( 1(( 19:

/0 原子磁矩7!= ’<: > (<’ ’<: > (<’ ’<6 > (<’ ’<( > (<’

图 ? 铁原子磁矩随温度的变化

铁原子磁矩（"）随温度（ #）变化，可以利用指

数定律 "（#）@ "(（’ ! # 7#A）"进行拟合，结果见图

? "拟合得出 ; 8 /0 薄膜居里温度 #A @ 6’( > 6( )，

小于块体状态铁的值，而 "( @ ’<: > (<’!= "居里温

度的降低，说明超薄铁膜的磁有序更易被热扰动打

破，这可能是由于维度的降低造成铁原子的近邻铁

原子数减少从而使原子间相互作用减弱 "需要指出，

该指数定律适用于远离居里温度点［’B］，但作为一种

对居里温度的估算方法应该是可行的 "

; < 结 论

本工作利用分子束外延方法生长制备了 1(( 8
57; 8 /079(: 8 57234（’((）薄膜样品 " 原位 #CD，

ECCF 监测结果显示出所制备的 /0 薄膜具有较好的

纯净度和结晶质量 " G 射线摇动曲线测量得到 /0
（1((）峰的半高宽仅为 (<(*H，进一步表明 /0 膜具有

很好的结晶质量 "通过分析处理 G 射线反射谱仪和

极化中子反射谱仪测得的反射数据，较为精确地获

得了薄膜的表面、界面及各层膜厚等相关结构信息 "
分析拟合不同温度下极化中子反射率曲线以及自旋

非对称函数 #$%&，获得了超薄铁膜原子在各个温度

下的绝对磁矩 " 结果显示，在室温下 ; 8 /0 薄膜中

/0 原子磁矩约为 ’<( > (<’!=，低于其在块体材料

中的值 "随着温度的降低，/0 原子磁矩有所增加，在

’( ) 时增为 ’<: > (<’!= "利用指数定律拟合磁矩随

温度的变化情况，估算出 ; 8 薄膜样品的居里温度

约为 6’( > 6( )"

感谢加拿大 IJ,KL MNO0- 实验室 P" /-N.Q$AJ0 博士，德国

P2R研究所 S" P,T$AJNKU 博士及 P" 2,K0.., 教授等人对本工

作的支持与帮助 "

［’］ 5,Q I # /，=K,VU S # I，E,TJWXX Y 1((B !$% " &’() " &*+, " !"

(:*:(’

［1］ 2,.$TN /，2,.$T$JN., Z，),.W [，P,$JN&W.W 2，RV,\N )，YTW / ]，

F,N&WV P 1((B &*+, " !$- " .$// " "## 1(?1(’

［6］ ^,V3 E S，Z0V3 S，[T Y P 1((* 01/2 &*+, " 345 " $$ ;1B1（ NV

IJNV0$0）［王立锦、滕 蛟、于光华 1((* 物 理学报 $$ ;1B1］

［;］ ET [ /，+-Q%_%K$LN 2，̂ ,V3 ^ P，[,V E，DJN [ D，=,-.J0K S 1((:

01/2 &*+, " 345 " $% :;:(（NV IJNV0$0）［卢亚锋、+-Q%_%K$LN 2、王

文宏、闫 龙、石一生、=,-.J0K S 1((: 物理学报 $% :;:(］

［:］ ^,V3 P [，]JWT [ D，̂ ,V3 I [，ENV F E 1((1 6*45 " &*+, " ""

’*?

［*］ ]JWT [ D，GN0 F，IJ0V S I，ENV F E 1((’ 01/2 &*+, " 345 " $#

’:6（NV IJNV0$0）［周云松、解 东、陈金昌、林多梁 1((’ 物

理学报 $# ’:6］

［?］ #VLV0- S /，/0KAJ0- Y + ’999 7 " 82)5 " 82)5 " 82/$’ " &## ?;’

［B］ /-00&,V # S，^T M ‘ ’991 7 " 82)5 " 82)5 " 82/$’ " "#% ’

［9］ =K,VU S # I，F,_WW I，P0NV-NAJ =，I0KNV$LN ]，=,.0$WV M F ’99:

&*+, " !$- " = $" 1:B

［’(］ #U0Va,KK, D，[WV3$Tb +,-L，/0KAJ0- Y +，Z0N.0K&,V 2 ’99; 7 "

0%%9 " &*+, " !’ *;;6

［’’］ /-N.Q$AJ0 P，ENT [ Z，P,T$AJNKU S，2,K0.., P 1((; &*+, " !$- " =

!# 1’;;(*

*99? 物 理 学 报 :B 卷



［!"］ #$% & ’，()$*+,-. /，/0%,1-$23 4，502.**0 "667 !"#$%&’ 8 !"# .""9
［!:］ ;30<, = #，>$.2,.? / 8 !@A! ()*+ B (&% B $#% :69
［!7］ C0220 ’，D.)E0? D，5$2%? 5 !@@7 ()*+ B (&% B &’! :6F
［!9］ >0G)0*- ’，()$*+,1-. /，502.**0 / !@@A ()*+ B (&% B ’$’ "6@

［!H］ 5.+.$ (，IJ2%K L，M2J,. (，’J.G, / !@@9 !"#$%&’ 8 &(& "!:
［!F］ N-)$,*$0? 8)0%? !@@@ D0))0**:" /0-?O5.$*?.)OP?,*$*%* 8.)2$?
［!A］ MJ-2-.QQ 4，R2<.), / 4，NJ)3., S，I)03<0?? T !@@" !"#$ B ,-. B

8 ’" !""AF

!"#$%&’( )*+)%*&’%, +- ./&*"&0’$（’ 1）2% -’/3 ,&.4’%4 56
)+/"*’7%4 $%.&*+$ *%-/%(&+3%&*6

#$ ’$0?O(%!） N-.? =J?UO(.?U!） V0?U /J?UO#$!） S%? M0$!） #$% &%?O’0J!）"）W

!）（/"%0’ 10$2%2)2- 3+ 4235%& 60-*7#，8-%9%07 !6"7!:，/"%0’）

"）（:’"0O;-%20-*O 10$2%2)2，8-*<%0 =O !7!6@，>-*5’0#）

（L.1.$E.3 !9 40?%0)X "66@；).E$,.3 <0?%,1)$Q* ).1.$E.3 "9 50)1- "66@）

;K,*)01*
T2*)0*-$? (. Y$2< "66 Z C[7 Z (.[@66 Z C[5U\（!66）-0, K..? Q).Q0).3 KX <J2.1%20) K.0< .Q$*0]X（58R）B ’-. ,*)%1*%).

Q0)0<.*.),，,%1- 0, *-. ,%)Y01. 0?3 $?*.)Y01. )J%U-?.,, 0?3 *-. *-$1^?.,, JY .01- 20X.)，G.). JK*0$?.3 KX _O)0X 0?3 ?.%*)J?
).Y2.1*$E$*X <.0,%).<.?* B ’-. <0U?.*$1 Q)JQ.)*$., JY *-. *-$? (. 20X.) G.). $?E.,*$U0*.3 KX QJ20)$+.3 ?.%*)J? ).Y2.1*J<.*)X 0*
3$YY.).?* *.<Q.)0*%). B ’-. ).,%2* ,-JG, *-0* *-. <0U?.*$1 <J<.?* JY 0? (. 0*J< $, 0KJ%* !‘6 a 6‘!!8 0* )JJ< *.<Q.)0*%). 0?3

$?1).0,., *J !‘9 a 6‘!!8 0* !6 MB ’-. N%)$. *.<Q.)0*%). JY *-. *-$? (. Y$2< $, .,*$<0*.3 *J K. :!6 a :6 MB

)*+,-./0：%2*)0*-$? (. Y$2<，<0U?.*$1 Q)JQ.)*$.,，QJ20)$+.3 ?.%*)J? ).Y2.1*J<.*)X，<J2.1%20) K.0< .Q$*0]X
1233：F9F6，H!!"=

W NJ)).,QJ?3$?U 0%*-J) B RO<0$2：X*2$%b 1$0.B 01B 1?

F@@F!! 期 李天富等：超薄 (.（7 Z）膜磁特性极化中子反射研究


