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Описан экспериментальный метод изучения локальной атомной структуры с разрешением по глу-
бине низкоконтрастных многослойных тонких пленок. Рассматривается комбинация рентгенов-
ской рефлектометрии и протяженной тонкой структуры рентгеновских спектров поглощения с уг-
ловым разрешением. Для получения структурных характеристик используются следующие способы
решения обратных некорректных задач: метод регуляризации Тихонова (для решения линейных
интегральных уравнений) и алгоритм Левенберга–Марквардта (для решения нелинейных уравне-
ний). Предлагаемые математические алгоритмы не требуют такой информации об исследуемой си-
стеме, как ширина и форма интерфейса, ширина и глубина расположения полос отдельных элемен-
тов, атомная структура. Это позволяет получать информацию о локальной атомной структуре от-
дельных интерфейсных слоев и поверхности. Для оценки возможностей метода нами проведены
модельные численные эксперименты для образца со структурой вида Cr/Fe/Cr/Fe/Cr.
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1. ВВЕДЕНИЕ
Характер поверхности и интерфейса играет ве-

дущую роль в определении свойств многослой-
ных тонких пленок. Для достижения желаемой
функциональности важно выяснить атомную
структуру интерфейса в многослойных системах.
Так как ширина интерфейса изменяется от долей
нанометра до десятков нанометров, необходимо
использовать экспериментальные методы с разре-
шением по глубине 1 нм или меньше. В последние
годы определенный интерес вызывает возмож-
ность создания экспериментального метода, поз-
воляющего изучать локальную атомную структуру
с разрешением по глубине. Это глобальная про-
блема исследований многослойных наногетеро-
структур, включая сверхрешетки Fe/Cr, в кото-
рых наблюдаются гигантский магниторезистив-
ный (GMR) и Кондо эффекты [1].

В литературе есть несколько работ, в названии
которых есть фраза “с разрешением по глубине”.
В частности, это относится к методу EXAFS с уг-

ловым разрешением [2, 3]. Известно также, что
комбинация рентгеновской рефлектометрии и
EXAFS особенно полезна для изучения поверх-
ностей и тонких пленок [4–6]. Однако все выше-
перечисленные методы не лишены недостатков. В
дополнение к неоднозначности получаемых ре-
зультатов существуют еще более серьезные ограни-
чения. Например, применение методов решения
оптимизационных задач в кластерно-слоистых на-
ноструктурах осложняется необходимостью выбора
начального приближения. Аналогичные сложности
возникают при изучении неупорядоченных систем,
таких как аморфные металлические сплавы.

В настоящей работе описывается новый метод
исследования локальной атомной структуры с
разрешением по глубине. Метод состоит в реше-
нии обратных некорректных задач с использова-
нием экспериментальных данных рентгеновской
рефлектометрии и спектроскопии EXAFS с угло-
вым разрешением. Предлагаемый метод решения
обратных задач не требует информации о ширине
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и форме интерфейсов, числе слоев различных
элементов и их толщине. Он дает нам достаточ-
ную информацию о локальной атомной структу-
ре даже для низкоконтрастных систем Fe/Cr, по-
верхностей и интерфейсов с перекрывающимися
координационными сферами.

Статья структурирована следующим образом.
Разд. 2 посвящен описанию схемы метода, заклю-
чающейся в решении обратных некорректных за-
дач. Процедура состоит из трех этапов: 1) определе-
ние концентрационного профиля pi(z) элемента i с
глубиной z по данным рентгеновской рефлекто-
метрии; 2) определение коэффициента поглоще-
ния рентгеновских лучей по выходу флуоресцен-
ции  для элемента i в зависимости от глу-
бины z и энергии фотона E с использованием
данных EXAFS спектроскопии с угловым разре-
шением  3) определение парциальных
корреляционных функций gij(z, r) в зависимости
от глубины z путем решения интегральных уравне-
ний для функций χi(z, k), полученных из μi(z, E). В
разд. 3 все этапы предлагаемого метода проде-
монстрированы на модельном примере нано-
структурной пленки Al2O3/Cr/Fe/Cr/Fe/Cr.

2. ОПРЕДЕЛЕНИЕ ЛОКАЛЬНОЙ 
АТОМНОЙ СТРУКТУРЫ С РАЗРЕШЕНИЕМ 

ПО ГЛУБИНЕ В МУЛЬТИСЛОЙНЫХ 
НАНОСТРУКТУРАХ

Разработанный метод обладает двумя важны-
ми особенностями:

1. Используются эффективные математиче-
ские алгоритмы: метод регуляризации Тихонова
при решении линейных обратных задач [7] и мо-
дифицированный алгоритм Левенберга–Марк-
вардта (Л–М) при решении нелинейных обрат-
ных задач [8].

2. Алгоритм разработанного метода состоит из
трех этапов. Результаты, полученные на первом
этапе, передаются на второй этап в качестве вход-
ных данных. Для третьего этапа входными дан-
ными являются результаты второго этапа. Эта об-
щая схема не может быть прервана. Например,
невозможно опустить второй шаг. Это позволяет
считать, что объединение двух эксперименталь-
ных методов (рентгеновской рефлектометрии,
EXAFS-спектроскопии), совместно с разрабо-
танным алгоритмом является новым методом ис-
следования.

Первый этап. Определение концентрационно-
го профиля pi(z) элемента i в образце по данным
рентгеновской рефлектометрии.

В работе [9] был предложен новый метод опре-
деления концентрационного профиля элементов
металлических многослойных наногетерострук-
тур для низкоконтрастных систем по данным

( )μ ,i z E

( )θ, ;f
iI E

рентгеновской рефлектометрии. Ключевой идеей
нового подхода является формулировка рефлек-
тометрического интегрального уравнения в тер-
минах концентрационного профиля  кото-
рый описывает вероятность обнаружить элемент i
на глубине z от поверхности образца. Метод про-
шел экспериментальную проверку [11].

Определим концентрационный профиль 
элемента i для многослойного образца как

(2.1)

где  определена как атомная плотность эле-
мента i на некоторой глубине z,  – плотность ато-
мов i чистого слоя этого элемента. Для функции

 выполняется соотношение 
Интегральное уравнение, полученное в рамках

первого Борновского приближения и описываю-
щее чисто зеркальный вклад в рентгеновское рассе-
яние, связывает коэффициент отражения рентге-
новских лучей R(s) с производной концентрацион-
ного профиля (z) для многослойного образца [9].
Оно записывается как

(2.2)

где s – z компонента вектора рассеяния; суммирова-
ние ведется по числу элементов в образце n;  –
классический радиус электрона; E – энергия фото-
на, которая является здесь параметром. Рентгенов-
ский форм фактор  является комплексной

функцией  с атомным

форм фактором  дисперсией  и коррек-

цией на поглощение 
Поскольку на практике происходит измерение

интенсивности отраженного излучения, связанно-
го с коэффициентом отражения соотношением

 перепишем уравнение (2.2) в виде

(2.3)

Здесь  – ядро интегрального уравне-
ния (2.3):

(2.4)
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При переходе к рассмотрению двухкомпо-
нентного слоистого образца вида 
примем во внимание наличие особых условий на
границах раздела с внешней средой и подложкой,
задав четыре функции концентрационного про-
филя и две точки, разделяющие области опреде-
ления профилей:

Для них выполняются условия:

(2.5)

В таком случае уравнение (2.3) принимает вид

(2.6)

Уравнение (2.3) является нелинейным уравне-
нием Фредгольма первого рода относительно не-
известной функции  Итерационный моди-
фицированном методе Левенберга–Марквардта
был использован для решения этого уравнения
[8]. В операторной форме уравнение (2.4) можно
записать в виде

(2.7)
Следуя работе [12], вычислительная формула

алгоритма Левенберга–Марквардта записывает-
ся как

(2.8)

где  – метрическая проекция на множество
  – матрица Якоби, I –

единичная матрица,  – параметр регуляриза-
ции, который может быть изменен в процессе
итераций, j – число итераций.

Второй этап. Определение коэффициента по-
глощения рентгеновских лучей  с разре-
шением по глубине по данным EXAFS-спектро-
скопии с угловым разрешением.
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Второй этап разработанного метода – самый
важный, так как именно на этом этапе происхо-
дит переход от угловой зависимости EXAFS-
спектроскопии к разрешению по глубине и уста-
навливается математическая связь между двумя
независимыми экспериментами – рентгеновской
рефлектометрией и EXAFS-спектроскопией с уг-
ловым разрешением.

Рассмотрим образец толщиной D, облучаемый
рентгеновскими фотонами с энергией E под уг-
лом ϕ (рис. 1). Экспериментальный спектр сни-
мается по точкам в энергетической шкале  при
фиксированном угле выхода флуоресценции 
Происходит накопление спектра во всем энерге-
тическом интервале существования осцилляций.
Затем накопление спектра происходит вновь при
других значениях угла выхода флуоресценции 
где  – индекс текущего угла выхода флюоресцен-
ции. Известно, что средняя глубина поглощения
изменяется с энергией E падающего фотона, что
изменяет вероятность повторного поглощения
фотона флуоресценции образцом. Это самопо-
глощение приводит к уменьшению измеренных
осцилляций EXAFS. В работе [13] приведена
улучшенная формула коррекции самопоглоще-
ния для данных EXAFS, которая работает при лю-
бой толщине образца. Интенсивность флуорес-
ценции из многослойного образца  для
спектра элемента i была получена в работе [14].
Интегральное уравнение в этом случае имеет вид

(2.9)

Где  – коэффициент поглощения излуче-
ния с энергией  элемента  на глубине z,  –
коэффициент поглощения флуоресцентного из-
лучения с энергией  элемента i,  – выход
флюоресценции в единицу телесного угла.
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Рис. 1. Геометрия EXAFS-эксперимента.
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Третий этап. Определение парциальных пар-
ных корреляционных функций  в зависи-
мости от глубины.

Информация о локальном атомном строении
исследуемого образца в виде парциальных пар-
ных корреляционных функций (пПКФ) 

из коэффициента поглощения  находится
за три основных шага:

1) Выделение нормированной осциллирую-
щей части коэффициента поглощения в виде

(2.10)

где  – коэффициент поглощения уединен-
ного атома.

2) Перевод нормированной осциллирующей
части коэффициента поглощения из простран-
ства энергий E в пространство волновых векторов
фотоэлектрона k.

Для этого применяется закон дисперсии, опи-
сываемый выражением:

(2.11)

где a =  эВ Å, b – коэффициент под-
гонки, который имеет малую величину (∼0.1–1), c –
начальная энергия фотоэлектрона, его значение
должно быть близко или совпадать с энергией
K-края элемента, выбранного центральным. То-
гда  согласно [15] запишется в виде:

(2.12)
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Для перехода к следующему шагу необходимо
выбрать интересующие точки  на оси глубин и
работать с каждой точкой отдельно.

3) Решение обратной задачи EXAFS-спектро-
скопии и получение парциальных парных корре-
ляционных функций методом регуляризации Ти-
хонова.

3. ЧИСЛЕННЫЕ ЭКСПЕРИМЕНТЫ

3.1. Первый этап. Для численного моделирова-
ния использована пятислойная система

 
Для этой структуры был задан концентрацион-
ный профиль  который использовали для

имитации интенсивности отражения  согласно
уравнению (2.6). Затем, решая обратную задачу
для уравнения (2.6), мы нашли профиль 
Сравнение полученного результата с истинным
решением  приводится на рис. 2. Точками
обозначены значения глубины Z, на которых бу-
дут получены парные корреляционные функции

 в ходе следующего этапа апробации мето-
да. Для оценки качества полученного решения
рассчитывали норму невязки RN между моделью
и полученными данными. В ходе решения “само-
согласованной” задачи в качестве начального
приближения для алгоритма Левенберга–Марк-
варта использовали концентрационный про-
филь, представленный на рис. 3. Этот концентра-
ционный профиль соответствует однослойной
пленке Cr, толщина которой равна толщине мо-
дельной кривой. На рис. 4 видно, что рассчитан-

lz

( )2 3Al O Cr 100 Å ( ) ( )[ ] ( )2
Fe 8 Å Cr 10.5 Å Cr 20 Å .

( )Сr ,p z
RI
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( ),ijg z r

Рис. 2. Концентрационный профиль хрома (решение).
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Рис. 3. Концентрационный профиль хрома (началь-
ное приближение).
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ные интенсивности хорошо совпадают друг с дру-
гом. RN-фактор для этих кривых составляет 0.2%.

3.2. Второй этап. На рис. 5, 6 показаны рассчи-
танные интенсивности флуоресцентного излуче-
ния для К-краев поглощения Cr и Fe. Результаты
решения обратной задачи (2.12) – функции

 представлены на рис.7, 8.
Поведение интенсивности флуоресцентного

излучения  кардинально отличается от
поведения коэффициента поглощения, так как
связь между ней и концентрационным профилем
образца является интегральной. В отличие от ко-

( )μ ,i E z

( )θ, lI E

эффициента поглощения образца, по внешнему
виду интенсивности флуоресцентного излучения
невозможно сказать о примерной структуре ис-
следуемого образца. Также можно заметить, что
вдоль оси углов  интенсивность плавно спадает и
не имеет каких-либо особенностей (рис. 5, 6).

3.3. Третий этап. В начале третьего этапа про-
исходит переход от коэффициента поглощения
образца  к нормированной осциллирую-

θ

( )μ ,i E z

Рис. 4. Сравнение расчетных интенсивностей отра-
жения для истинного и приближенного решения.
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Рис. 6. Расчетный  на K-краю поглощения Fe.

20

40

60

80

9876543210

20
60

100
E, эВ

Выход флуоресцентного

излучения, град

140
180

 1 Fe
(

, 
), 

от
н.

 е
д.

I
E

θ
( )θ,I E

Рис. 7.   на K-краю поглощения Cr.
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Рис. 5. Расчетный  на K-краю поглощения Cr.
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щей части  Для получения пПКФ необхо-
димо решить обратную задачу для уравнения (2.12).
Так как мы исследуем двухкомпонентную систе-
му Fe/Cr, то мы будем искать две пПКФ с цен-
тральным атомом Cr: 

 и две с центральным атомом
Fe:  
Впервые задача определения нескольких пПКФ
для твердых растворов была решена в работе [16].
Интегральное уравнение (2.12) для K-краев по-
глощения Fe и Cr можно переписать следующим
образом:

( )χ , .i k z

( ) ( )=CrCr 11, , ,g z r g z r
( ) ( )=CrFe 12, ,g z r g z r

( ) ( )=FeCr 21, , ,g z r g z r ( ) ( )=FeFe 22   , , .g z r g z r

(3.1)

(3.2)

Индексы в уравнениях означают тип атома: 1 –
Cr, 2 – Fe. Решение обратной задачи для инте-
гральных уравнений Фредгольма первого рода
необходимо начинать с выбора интересующих то-
чек на оси глубин, чтобы получить  Шаг
сетки по глубине в методе принимается равным 2 Å,
что обуславливается толщиной одного атомного
монослоя. При шаге 2 Å среднее время решения об-
ратной задачи для одной глубины составляет 5 мин.
Точки по оси глубины, выбранные для проверки,
отмечены на концентрационном профиле, пока-
занном на рис. 2, цифрами 1, 2 и 3. Для проверки
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Рис. 8.   на K-краю поглощения Fe.
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Таблица 1. Результаты обработки данных численного эксперимента и модельные данные для первой координацион-
ной сферы структуры /Cr(100 Å)/[Fe(8 Å)/Cr(10.5 Å)]2/Cr(20 Å) на краю поглощения Cr

Точка Данные

Fe–Cr Fe–Fe

 Å  Å

Точка 1 Модель 2.50 4.0 2.50 4.0

Решение 2.49 3.7 2.49 3.5

Точка 2 Модель 2.50 2.0 2.50 6.0

Решение 2.50 2.2 2.50 6.1

Точка 3 Модель – – – –

Решение – – – –

2 3Al O

1,r 1n 1,r 1n
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наиболее интересны: 1 – точка на интерфейсе,
между слоями Fe и Cr, 2 – точка в центре слоя Fe,
3 – точка в слое с чистого Cr. Найденные в ходе
решения уравнения (2.9) парные корреляцион-
ные функции    позволяют опреде-
лить средние расстояния  между соседствующи-
ми атомами соответствующего сорта и оценить
координационные числа  показывающие сред-
нее число атомов в первой координационной
сфере рассеивающего центра. Полученные ре-
зультаты сведены в табл. 1 и 2.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Подход, представленный в этой статье, полно-
стью описывает рассеяние и поглощение рентге-
новских лучей. Установлена математическая вза-
имосвязь между этими явлениями. Использован
универсальный математический язык канониче-
ских функций распределения для описания атом-
ной структуры как в случае рентгеновской ре-
флектометрии и EXAFS-спектроскопии [10] этот
подход широко применяется при изучении как
упорядоченных, так и неупорядоченных систем
(аморфных систем, жидкостей, расплавов и твер-
дых растворов).

Итогом компьютерного моделирования и
апробации метода с помощью решения самосо-
гласованной задачи для системы

стало успешное восстановление информации о
локальном атомном строении в интересующих
точках по глубине в виде пПКФ для K-краев по-
глощения Cr и Fe.

FeFe  ,g FeCr,g CrCrg
1r

1,n

( ) ( ) ( )[ ] ( )2 3 2
 Al O Cr 100 Å Fe 8 Å Cr 10.5 Å Cr 20 Å

Исследование проведено в рамках государ-
ственного задания Минобрнауки РФ (“Спин”
№ АААА-А18-118020290104-2).
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