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Методом спектральной эллипсометрии измерена дисперсия диэлектрической проницаемости ε эпи-

таксиальной пленки силицида железа Fe3Si толщиной 27 нм в области энергий E = (1.16−4.96) эВ. Ре-

зультаты сравниваются с дисперсией диэлектрической проницаемости, вычисленной в рамках метода

функционала плотности с аппроксимацией GGA-PBE. Рассчитаны электронная структура Fe3Si и плот-

ность электронных состояний (DOS). Анализ частот теоретически рассчитанных оптических переходов

между пиками DOS дает качественное согласие с экспериментально измеренными пиками поглощения.

Анализ данных одноволновой лазерной эллипсометрии, полученных в процессе синтеза пленки, показы-

вает, что формирование сплошного слоя пленки силицида железа Fe3Si происходит при достижении ее

толщиной в 5 нм.
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1. В настоящее время ферромагнитный силицид

железа Fe3Si благодаря высокой температуре Кю-

ри (∼ 840K), относительно высокой магнитной про-

ницаемости, низкой магнитокристаллической анизо-

тропии, высокому электрическому сопротивлению и

высокой спиновой поляризации (на уровне 43 %) ока-

зывается многообещающим материалом для приме-

нения в спиновых транзисторах, магниторезистив-

ной памяти и магнитооптических устройствах [1–

4]. Последнее десятилетие тонкие пленки данного

материала интенсивно исследуются. Значительное

количество работ посвящено изучению взаимосвя-

зи между их магнитными и структурными свой-

ствами [5, 6], а также исследованию транспортных

свойств и созданию прототипов устройств спинтро-

ники [7, 8]. Однако электронная структура и опти-

ческие свойства Fe3Si до сих пор остаются малоизу-

ченными. Так, вопросу исследования энергетической

зависимости диэлектрической проницаемости посвя-

щена только одна теоретическая работа [9], пока не

нашедшая экспериментального подтверждения. Ос-

новной целью данной работы было исследование оп-

тических свойств эпитаксиальной пленки силицида

железа Fe3Si/Si(111) и определение дисперсии ди-

электрической проницаемости ε методом спектраль-

ной эллипсометрии.

1)e-mail: tia@iph.krasn.ru

2. Пленка Fe3Si была получена нами методом

термического испарения в сверхвысоком вакууме на

реконструированной поверхности Si(111)7×7. Про-

цесс формирования структуры контролировался in

situ быстродействующим лазерным эллипсометром

ЛЭФ-751М [10]. Описание методики подготовки под-

ложки с атомно-чистой поверхностью Si(111)7×7,

процесса получения пленки Fe3Si/Si(111)7×7, а так-

же данные о ее структуре и магнитных свойствах

можно найти в работе [11].

Анализ данных одноволновой эллипсометрии для

синтезированной пленки Fe3Si/Si(111) (рис. 1) прово-

дился методом, описанным в работе [12]. При этом

использовалась оптическая модель однородной изо-

тропной пленки на полубесконечной изотропной под-

ложке. Полученное значение толщины формируемой

пленки хорошо согласуется с данными просвечиваю-

щей электронной микроскопии. Оно равно 27 нм.

Из рис. 1 видно, что изменение параметра тол-

щины на начальных стадиях роста структуры но-

сит нефизичный характер. Вычисленные показатель

преломления n и показатель поглощения k резко из-

меняются от значений, близких к оптическим пара-

метрам кремния (n = 3.93 и k = 0.54), до значений,

характерных для проводящих материалов (n = 3.43

и k = 3.54). Мы связываем это с началом фор-

мирования пленки не по эпитаксиально-послойному,

а по эпитаксиально-островковому механизму. После
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Рис. 1. Зависимости показателей преломления и поглощения, а также толщины пленки Fe3Si/Si(111) от времени оса-

ждения материалов

45 мин роста пленки ее толщина начинает монотон-

но увеличиваться, а n и k достигают величин, неиз-

менных в процессе дальнейшего роста. Таким обра-

зом, после достижения эффективной толщины в 5 нм

пленка Fe3Si формируется сплошным слоем. Полу-

ченные с помощью метода лазерной эллипсометрии

(λ = 632.8 нм) при температуре 150 ◦С значения дей-

ствительной и мнимой частей диэлектрической про-

ницаемости составили ε′ = −0.97 и ε′′ = 24.07.

3. В представленной работе расчет энергетиче-

ской зависимости диэлектрической проницаемости

проводился на основе данных многоугловой спек-

тральной эллипсометрии с помощью метода, подроб-

но описанного в [13]. В расчетах была использована

оптическая модель однородной изотропной пленки с

неизвестными толщиной и диэлектрической прони-

цаемостью на изотропной подложке Si c известны-

ми оптическими характеристиками. Измерения осу-

ществлялись на быстродействующем спектральном

эллипсометре Эллипс-1891 при T = 296K.

Проверка используемых нами вычислительных

алгоритмов выполненялась на тонкой поликристал-

лической пленке полупроводникового дисилицида

железа β-FeSi2 на подложке Si(100), оптические

свойства которой хорошо изучены [14]. Пленка по-

лупроводникового дисилицида тоже была получе-

на методом термического испарения в сверхвысо-

ком вакууме на реконструированной поверхности

Si(100)2×1 при температуре поверхности подлож-

ки 450 ◦С. Рентгеноструктурный анализ, проведен-

ный на порошковом дифрактометре D8 ADVANCE

(Cu Kα1,2-излучение, Ni фильтр) с линейным детек-

тором VANTEC, показал, что поликристаллическая

пленка дисилицида железа сформировалась с пре-

имущественной ориентацией на плоскость (331) (см.

рис. 2а). Вычисленные энергетические зависимости

действительной (ε′) и мнимой (ε′′) частей диэлек-

трической проницаемости представлены на рис. 2b.

Результаты вычисления хорошо согласуются с дан-

ными для поликристаллических тонкопленочных и

объемных образцов β-FeSi2, представленными в ра-

боте [14].

4. Известно, что силицид Fe3Si кристаллизует-

ся в трех структурных типах: A2, B2 и DO3. Тип

DO3 является упорядоченной фазой и имеет упа-

ковку атомов [4], идентичную упаковке сплавов Гей-

слера типа L21. Теоретические расчеты электрон-

ной и геометрической структур силицида Fe3Si ти-

па DO3 проводились с помощью квантовохимиче-

ского моделирования в лицензионном программном

пакете VASP 5.3 [15–17] в рамках метода функ-

ционала плотности (DFT) с использованием бази-

са плоских волн и PAW-формализма [18, 19]. При

этом для описания обменно-корреляционного функ-

ционала применялось обобщенное градиентное при-

ближение (GGA) с аппроксимацией Perdew-Burke-

Ernzerhof (PBE) [20]. При оптимизации геометрии

элементарной ячейки Fe3Si (Fm-3m) первая зона

Брюллюэна обратного пространства автоматически

разбивалась на сетку 6 × 6 × 6, выбранную по схе-
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Рис. 2. (а) – Рентгенограмма для пленки β-

FeSi2/Si(100) и чистой подложки Si(100). (b) –

Энергетические зависимости действительной и

мнимой частей диэлектрической проницаемости по-

ликристаллической пленки β-FeSi2/Si(100) толщиной

40 нм

ме Монхорста–Пака [21]. Энергия обрезания плоских

волн Ecutoff в расчетах составляла 293 эВ. При моде-

лировании исследуемой структуры оптимизация гео-

метрии проводилась до значения максимальных сил,

действующих на атомы и равных 0.01 эВ/A. После

расчета основного состояния в программе VASP рас-

считывалась диэлектрическая матрица, зависящая

от частоты. Детально данный метод описывается в

работе [22].

На рис. 3а и b представлены рассчитанные по

указанной выше методике [13] действительная (ε′)

и мнимая ε′′) части экспериментально полученной

дисперсии диэлектрической проницаемости эпитак-

сиальной пленки Fe3Si в области энергий световой

волны E от 1.16 до 4.96 эВ. Там же приведен ab initio

расчет спектральной зависимости ε′ и ε′′.

Рис. 3. Энергетические зависимости действительной

(а) и мнимой (b) частей диэлектрической проницаемо-

сти эпитаксиальной пленки Fe3Si толщиной 27 нм. Экс-

периментальные результаты (T = 296K) (квадраты)

сравниваются с теоретически рассчитанными (T = 0K)

(круги). Сплошной линией отмечена аппроксимация

суммой гауссовых компонент (E1−E4)

Из рис. 3a и b видно, что экспериментально по-

лученные и теоретически рассчитанные зависимо-

сти действительной и мнимой частей диэлектриче-

ской проницаемости качественно согласуются друг с

другом. Вместе с тем теоретические кривые имеют

ряд ярко выраженных пиков. В частности, для ε′′

эти пики центрированы в области энергий Et
1−Et

5,

равных 1.7, 2.66, 3.62, 4.49, 5.12 эВ соответственно.

Для экспериментальной зависимости после аппрок-

симации гауссовыми кривыми (см. рис. 3b), разли-

чимыми оказываются только четыре пика с энерги-

ями 1.2, 3.16, 4 и 4.86 эВ. При этом ширина каж-

дого пика ∆E ≥ 1 эВ. Сравнивая их положение по

энергетической шкале (Eex
1 −Et

1, E
ex
3 −Et

3, E
ex
4 − Et

4,

Eex
5 −Et

5), можно определить смещения положений

поглощающих полос. Энергии Eex
1 , Eex

3 , Eex
4 оказы-
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Экспериментальные положения пиков оптического поглощения и теоретически рассчитанные возможные
межзонные переходы (в эВ)

Пик Энергия пика Энергия пика Наиболее вероятные

(эксперимент) (теория) межзонные переходы

E1 1.2 1.7 EFe(2) ↓→ IFe(1,2) ↓ (1.96 );

EFe(2) ↓→ HFe(1,2) ↓ (1.71);

BFe(1,2) ↑→ DFe(2) ↑ (1.71)

E2 – 2.66 DFe(1,2) ↓→ IFe(1,2) ↓ (2.93);

DFe(1,2) ↓→ HFe(1,2) ↓ (2.68)

E3 3.16 3.62 BFe(1,2) ↓→ IFe(1,2) ↓ (3.99);

BFe(1,2) ↓→ HFe(1,2) ↓ (3.74)

E4 4 4.49 AFe(1,2) ↓→ HFe(1,2) ↓ (4.6);

AFe(1,2) ↑→ DFe(2) ↑ (4)

E5 4.84 5.13 AFe(1,2) ↓→ IFe(1,2) ↓ (4.96)

ваются смещенными на величину около 0.5 эВ, Eex
5 –

на 0.26 эВ, что меньше ширины пика ∆E. Полоса по-

глощения Et
3, как видно из экспериментальной кри-

вой ε′′, неразличима. Причиной, приводящей к сме-

щению и размытию полос, может служить совокуп-

ность различных механизмов и явлений в сформи-

рованной пленке Fe3Si. К таковым могут относить-

ся дислокации и дефекты упаковки, образующиеся

при срастании островков, а также беспорядок в по-

ложениях атомов Si и Fe. Так, согласно [23, 24] ато-

мы кремния способны замещать атомы железа. Кро-

ме того, свой вклад вносит температурный фактор.

Другой возможной причиной количественного отли-

чия расчета от экспериментальных данных может

быть недоучет эффектов электронных корреляций в

приближении GGA. В то же время наши экспери-

ментальные данные расходятся с результатами рас-

четов действительной и мнимой частей диэлектриче-

ской проницаемости из работы [9].

Спектр мнимой части диэлектрической проницае-

мости формируется благодаря межзонным электрон-

ным переходам из занятых состояний в свободные.

Как правило, полосы поглощения имеют большую

ширину и перекрываются между собой. На основе

анализа рассчитанной в VASP парциальной спин-

поляризованной плотности состояний силицида же-

леза Fe3Si (рис. 4) нами были определены наиболее

вероятные межзонные переходы. Их энергии сведены

в приведенную таблицу. Так как вклад электронной

оболочки атомов кремния в формирование спектра

поглощения очень мал (см. рис. 4), переходы, связан-

ные с кремнием, нами не учитывались.

Данные таблицы позволяют качественно понять

природу пиков в спектре поглощения. Прослежива-

ется систематический сдвиг примерно на 0.5 эВ рас-

Рис. 4. Парциальные спин-поляризованные плотности

состояний (PDOS) объемного силицида железа Fe3Si.

Стрелки указывают направление спина

четных положений пиков относительно измеренных

величин.

5. Таким образом, в данной работе нами на-

блюдалась экспериментальная энергетическая зави-

симость диэлектрической проницаемости ε эпитак-

сиальной пленки силицида железа Fe3Si толщиной

27 нм на подложке из монокристаллического крем-

ния Si(111) в области энергий E = (1.16−4.96) эВ.

Полученная экспериментально дисперсия ε находит-

ся в качественном согласии с рассчитанной на осно-

ве метода функционала плотности. При этом расчет-

ный спектр ε′′ имеет сдвиг в сторону больших энер-

гий относительно экспериментального спектра. По-

видимому, причина указанного различия заключает-

ся в структурном несовершенстве пленки, в то вре-

мя как рассчитывалась идеальная кристаллическая
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структура. Показано, что формирование сплошного

слоя силицида железа Fe3Si происходит при толщине

пленки, превышающей 5 нм.
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