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采用直流溅射和热处理技术制备了两个各向同性的纳米结构()*+,永磁合金薄膜系列，并研究了它们的结构

和磁性-研究表明，在富()双相纳米结构()*+,永磁合金薄膜中，仅由硬磁的()+,相与软磁的()"+,相组成；在同

一系列中，随()层厚度的增加，饱和磁极化强度和剩磁明显增大-由.)//0*1)23)/图研究指出，在上述()*+,纳米

结构永磁合金薄膜中，磁相互作用主要由近邻纳米晶粒间的铁磁交换相互作用控制-
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关键词：磁性薄膜，纳米结构，矫顽力

$&’’：6’6$，6’’$.，6’’$7

! 引 言

近十年来，人们对()+,合金薄膜产生了极大的

兴趣，其原因是它的高矫顽力和高的极向克尔磁光

效应-这些特性在高密度磁光记录材料和各种各样

的微磁器件方面有相当的应用前景［!—"］-由于()+,
合金薄膜还具有高的磁晶各向异性（!896:!$5

;／<"）和较高饱和磁矩［=］，因而，它也是一种很好的

永磁薄膜材料［’］-最近，>?@AB0?2CD和;?EF?/［5］采用

第一原理计算了双相纳米结构()+,／()永磁合金多

层薄膜的磁性，计算结果指出，该种纳米结构()+,／

()永磁多层薄膜的最大磁能积可达到约6#$3;／

<"-加之()+,薄膜的强抗氧化性，它比易氧化的

GH#()!=I和热稳定性差的><#()!6G"更容易制备

成各向异性的硬磁／软磁双相多层膜，因此，双相纳

米结构()+,／()永磁合金薄膜可能是研究交换弹性

永磁体的较理想的材料之一-但是，目前关于纳米结

构()*+,合金薄膜的研究较少［6］-本文将报道各向

同性双相纳米结构()*+,合金薄膜的制备、以及它

们的结构和磁性-

# 实 验

为了得到各向同性双相纳米结构()*+,永磁合

金薄膜，我们首先采用直流溅射技术制备出纳米结

构()／+,多层膜，然后利用热处理方法使()和+,
原子相互扩散形成单层纳米结构()*+,合金薄膜-
溅射用的()靶和+,靶的纯度好于&&J&?,K-基片

是经抛光的单晶硅片-溅射前样品室的本底真空度

为’:!$L’+?，溅射时样品室保持一个高纯的氩流

量，其氩气压约为$J5+?-在制备()／+,多层膜前，

基片上先溅射一层#2<厚度的+,作缓冲层，然后

以每秒约$J!2<的速度间隔地溅射一层()、一层

+,，一共#$个周期-在溅射过程中，黏附基片的水冷

板始终通水冷却-在一批中同时制备出两个相同+,
层厚度，不同()层厚度的()／+,多层膜系列-溅射

后的()／+,多层膜在’$$M下真空热处理5<A2-溅
射()／+,多层膜的结构和热处理后的()*+,合金薄

膜的结构分别由小角N射线衍射和大角N射线衍

射法 进 行 鉴 别-样 品 的 磁 性 由 振 动 样 品 磁 强 计

（7>O）和量子干涉磁强计（>PQRS）测量-

" 结果与讨论

()* 结构

图!给出了溅射()／+,多层膜典型的小角N射

线衍射图-图!中示出=!样品（()#J"2<／+,!J’
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!"）#$的小角%射线衍射图&在#!’#(—)#(中，出

现了*个小角峰&其他样品类似，出现+—,个小角

峰&这表明-.／/0多层膜样品的层状结构很好&利用

修正 的 布 喇 格 公 式：!’"／#（（"1)）#2"#）／

（34!#!"1)234!#!"））)／#
［5］

，由小角峰的位置可计算出

每个-.／/0层的厚度!，样品的总厚度即为#$!&从
同一系列多层膜样品的每个周期-.／/0层厚度!
和-.层溅射时间#，我们可拟合出每个周期中-.
和/0层厚度!-.和!/0&这些值和单个周期-.／/0层

厚度测量值!一起都列于表)中&

表) 热处理前-.／/0多层膜参数（-.层厚度!-.，/0层厚度!/0和

单个周期-.／/0层厚度!）；热处理后-.6/0合金薄膜中平均晶粒尺

寸$和-.6/0合金薄膜中-.和/0的原子百分比%-.和%/0

78& !-.／!" !/0／!" !／!" $／!" %-.／90: %/0／90:

) );+ );* #;< #<;= **;* ++;*
# );= );* >;# #*;* ,$;> ><;=
> #;$ );* >;* >#;+ ,+;) >*;<
+ #;> );* >;5 #<;5 ,=;> >#;=
* );= #;# >;< #=;+ *$;5 +<;#
, #;) #;# +;> #*;* *,;$ ++;$
= #;* #;# +;= #*;* ,$;* ><;*
5 #;< #;# *;) #>;5 ,>;< >,;)

图) 溅射-.／/0多层膜典型的小角%射线衍射图 +!样品（-.#;>!"／/0);*!"）#$；?@&#

图# 溅射-.／/0多层膜热处理前后二个典型的大角%射线

衍射图 （9）为热处理前；（A）为热处理后；?@&#

图#（9）和（A）给出了溅射-.／/0多层膜热处理前

后典型的大角%射线衍射图&从图#（9）中,!样品（-.
#;)!"／/0#;#!"）#$多层膜的%射线衍射图，我们可

以看到，未经热处理的溅射多层膜还没有形成我们所

要的-./0相（有序BC0，D)$型的")相）［*］，也没有看到

纯#2-.相和纯/0相&仅在#!’+$(附近看到两个很

宽的衍射峰：一个很靠近-.>/0相（有序BCC，D))型的

"#相）的（)))）主峰，而另一个则很靠近-./0>相（有序

BCC，D)#的">相）的（)))）主峰［<］&然而，并无真正形成

上述两相，仅在每层边界处相互扩散产生了一些富

-.或富/0的纳米晶（平均晶粒的尺寸小于)*!"）&
图#（A）是同一样品经*$$E真空热处理,"4!的%射

线衍射图&这些衍射峰都可以被四方的-./0相指标

化，其（)))）面是它们的衍射主峰&与标准-./0相的

粉末衍射图相比较，发现在#!’#$(—,*(范围内，除

主峰为（)))）面一致外，所有的衍射峰位都是相对应

的&这表明了我们制备的-.6/0合金薄膜样品在晶体

学上均是各向同性的&从各峰的半高峰宽，利用谢乐

公式：$’()’$;5<"／$C83!，可以计算出该样品中晶粒

的平均尺寸$&各样品的平均晶粒尺寸$ 也列于

表)中&
依据-.和/0金属原子半径：*-.’$;)#+!"和

*/0’$;)><!"，以及-.／/0多层膜中-.和/0原子

层厚度比，我们可方便地确定样品中-.和/0的原

子百分比%-.和%/0&对每个样品用上述方法估计的
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!!"和!#$值也列在表%&从表%可以看到，除’!样

品接近正分!"#$相外，其余样品的!!"和!#$值均

远高于!"#$相中!"和#$的原子百分比’()’(&因
此，上述的合金薄膜样品大多数是富!"的&依据已

有的!"*#$二元相图可知，在大多数富!"薄膜样品

中，除了四方!"#$相外，还存在一定量的立方!"+#$
相，而在很富!"时，还会有"*!"相出现［%(］&但在图

,（-）的.射线衍射图中没有任何"*!"存在的迹象，

因此，在富!"薄膜样品中，除了四方的!"#$相外，

仅可能存在立方的!"+#$相&文献［/］的电子显微镜

实验结果证实了上述的推断&在富!"薄膜样品中，

除了四方的!"#$主相外，立方的!"+#$相是存在

的，它以较小的晶粒尺寸（约%(01）镶嵌在!"#$主

相的晶粒之中［/］&

图+ 热处理后二组!"*#$合金薄膜样品的室温（"2,3+

4）磁化曲线 （5）为%!—6!样品；（-）为’!—7!样品

!"# 磁性

图+给出了热处理后二组!"*#$合金薄膜样品

磁场平行膜面的室温降场磁化曲线&图+的磁化曲

线明显地展示出两个特征：一是磁极化强度在89
下仍不饱和，磁极化具有很高的高场斜率；二是在相

同#$层厚度下，随!"层厚度的增加，磁极化强度单

调地增高&造成特征一的原因是!"#$相具有很高的

磁晶各向异性（#:2/;%(8<／1+）［6］和样品中晶粒

取向的各向同性；特征二则是因为随!"层厚度的增

加，具有更高饱和磁极化强度的软磁!"+#$相增多

造成的&利用趋近饱和定律，作$%&=,图，外推&!
>，可得到饱和磁极化强度$?&各样品的室温饱和

磁极化强度$?值列于表,&从表,可看到，样品的饱

和磁极化强度$?随!"层厚度的增加而增加&
表, 热处理后!"*#$合金薄膜样品的室温磁性（饱和磁极化强度

$?、内秉矫顽力&@A、剩磁’B和约化剩磁值’B／$?）

CD& $?／9 &EA／（FG／1） ’B／9 ’B／$?

% %H+/ ’66 (H/7( (H’/

, %H+/ 76( (H/7( (H’/

+ %H+7 7’8 (H/7’ (H’/

6 %H6( ’/8 (H786 (H8%

’ %H,7 8,6 (H/8( (H’3

8 %H,3 76( (H/88 (H8(

/ %H+, 838 (H7+% (H8+

7 %H+6 +,( (H766 (H8+

图6 6!样品在’((I真空热处理81A0前后的两条典型的

磁滞回线

图6给出了6!样品（!",H+01／#$%H’01）,(多

层膜在’((I真空热处理前后，磁场平行膜面的两

条典型的磁滞回线&热处理前的!"*#$多层膜没有

任何矫顽力，热处理后的!"*#$合金薄膜呈现出很

大的矫顽力&其他样品的行为相类似&尽管热处理后

的合金薄膜是由硬磁的主相（!"#$）与软磁的次相

（!"+#$）组成，且软磁相在合金薄膜中占相当的比

例，但它的磁滞回线呈现出单相的硬磁行为，即在第

二象限和第四象限仍然是一条光滑的曲线，看不见

在双相退耦磁体中通常出现的台阶型形状&这是因

为组成该合金膜的硬磁主相（!"#$）的晶粒尺寸仅有

+(01左右（见表%）；而软磁次相（!"+#$）的晶粒尺

寸更小（约为%(01）［/］&由于硬磁相与软磁相之间

的铁磁交换耦合作用，使软磁相具有一定的磁硬度&

,(8% 物 理 学 报 63卷



这与在纳米复合材料!"#$%&’(／!)$%中见到的一

样［&&］，是双相纳米结构永磁材料的普遍特征*另

外，从图’还可以看到，样品的饱和磁极化强度在热

处理后明显地高于热处理前的，这是因为在热处理

后的样品中添加了+,原子的自旋磁矩*这+,原子

的自旋磁矩是来自于近邻$%位自旋矩的感应［-］*
由最大外场为&-../0／1（#2）测量到的磁滞回

线上测得的各样品的矫顽力!34和由最大外场为

’.../0／1（52）测量到的降场磁化曲线上测得的各

样品的剩磁"6值也列在表#*从表#可以看到，内

秉矫顽力与富$%量无确定的关系，这是因为它是一

个结构灵敏量，它们还与工艺条件有关，本文前面给

出的热处理条件并不是每个$%7+,合金薄膜样品的

最佳热处理条件*但从表#仍然可以看出，最高$%
含量的样品具有最低的内秉矫顽力这一规律，其原

因是较高$%含量的样品中有较多的软磁相$%8+,，

它使$%7+,合金薄膜样品在反磁化过程中出现较多

的反磁化核，导致了较低的内秉矫顽力*二个薄膜样

品系列的剩磁"6都随$%层厚度的增加而增加，并

正比于饱和磁极化强度#9值*它们的约化剩磁值

"6／#9均超过.:5，表明所有的样品都有剩磁增强效

应，这强烈地揭示出样品中近邻晶粒间有较强的铁

磁交换相互作用*

!"! 磁相互作用

为了进一步了解在该类纳米结构合金薄膜中的

磁相互作用，我们测量了等热剩磁"6（!）和直流退

磁剩磁""（!）*这里的"6（!）和""（!）值是用下

述方法确定的［&#］：首先正向外加初始磁化场，测出

热退磁样品在各磁化场!下的回复线，得到等热剩

磁"6（!）；当外加场增加到使样品完全饱和磁化

时，获得样品的剩磁"6；然后，反向外加磁场（退磁）

!，测出样品在退磁场! 下的回复线，获得该样品

的直流退磁剩磁""（!）*对于无磁相互作用的单轴

单畴粒子系统，;<=>?@6,=［&8］指出，上述物理量之间

有如下的关系式：

""（!）$"6%#"6（!），

利用约化等热剩磁&6（!）A"6（!）／"6和约化直流

退磁剩磁&"（B）A""（!）／"6，上式可表示为

"&（!）$&"（!）%&’#&6（!）$.(
然而，对于一般的单轴单畴粒子系统，"&（!）!.*这

"&（!）曲线就是著名的C%>>D7B%E/%>图［&#，&’］*它已

被用来确定密集磁系统中存在的磁相互作用*当"&
（!）".时，揭示出样品中近邻粒子之间的磁相互

作用是以铁磁交换相互作用为主，而"&（!）#.时，

则反映的是以杂散退磁场为主的磁相互作用*
表8给出了在热退磁的’#样品上测量到的约

化等热剩磁&6（!）、约化直流退磁剩磁&"（!）和它

们的"&（!）值*"&（!）曲线展示于图5*"&（!）全部

是正的，表明了在该样品上不存在杂散退磁场，其磁

相互作用完全由近邻晶粒间的铁磁交换相互作用来

控制*与此相类似的结果，在机械合金化或机械球磨

的双相F1#$%&G!8／$%粉末中也已观察到［&5］*我们

在上面看到的$%7+,合金薄膜显示剩磁增强和磁滞

回线单相硬磁行为，均是由这种近邻晶粒间的铁磁

交换相互作用所造成的*

图5 ’#样品在热退磁后的B%>>D7B%E/@>图 )A#H8C

表8 ’#热退磁样品的约化等热剩磁&6（B）、约化直流退磁剩磁&"（!）和"&（!）值

!／（/0／1） . &-. 8#. ’I. -’. I.. H-. &&#. &#I. &-..

&6（!） . .:#-- .:5.’ .:GGG .:H.’ .:H5G .:HGI .:HI5 .:HIH &

&"（!） & .:H5G .:IG# .:8-# ).:’GH ).:-8I ).:G.# ).:G#8 ).:G-- ).:GIG

"&（!） & .:’IH .:II. .:H&- .:8#H .:#G- .:#5’ .:#’G .:#&# .:#&8
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! 结 论

"#采用直流溅射技术成功地制备了两个$%／&’
多层膜系列，小角(射线衍射研究指出，$%／&’多层

膜样品的层状结构很好)
*#未经热处理的溅射多层膜中不存在硬磁相

$%&’，经+,,-真空热处理./01后，所有的样品都

形成了硬磁相$%&’)在富$%的$%2&’合金薄膜中，

除了$%&’相外，还有一定量的软磁相$%3&’)
3#在同一系列中，随$%层厚度的增加，饱和磁

极化强度和剩磁增大)由于纳米结构特征，所有样品

都有剩磁增强效应)
!#由4%55627%18%5图研究指出，在上述$%2&’

纳米结构永磁合金薄膜中，磁相互作用主要由近邻

纳米晶粒间的铁磁交换相互作用控制)

［"］ 9):);<0=>?1，:)@)A0>?8<6，@)B01%5<0=，9):)C5%/%1>，!"#

"$%&’()%*+,,%，!"（"DD3），.3D)
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