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用射频反应溅射制备了 ()*+, 纳米晶软磁薄膜 -研究了薄膜结构和磁性与制备条件的依赖关系 -研究发现，当

*+ 的含量较高时，在 ,% . /0 混合气氛中易形成沉积态薄膜的非晶结构 -适当的热处理后，!1() 纳米晶从中晶化生

成 -薄膜显示出优良的软磁特性 -
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& A 引 言

高密度磁记录技术的发展要求用于制作写磁头

的磁性薄膜不仅要有良好的软磁特性，同时还要有

高的饱和磁化强度 ! B，以便能产生足够强的磁场，

从而在高矫顽力记录介质上有效写入要记录的信

息［&］-此外，磁头制作中的高温过程还要求薄膜材料

具有相应的温度稳定性 - ()1, 系合金薄膜被认为是

极具发展潜力的高 ! B 薄膜磁头材料 - 为了提高其

温度稳定性，需要加入第三种元素，如 *+，,C，D:，
E0，/8 等［%—F］- 其 中 *+ 被 认 为 是 最 适 合 的 添 加 元

素［2］- *+ 的添加使 , 在!1() 中的溶解度增加，导致

晶格膨胀和细化 - ()1*+1, 薄膜优良的软磁性能是与

薄膜中纳米尺度的!1() 相关联的 -由于!1() 晶粒尺

寸通常小于交换耦合长度 ")G，各晶粒通过交换作用

耦合到一起，形成了一个总的较低的有效各向异

性［H，"］- ()*+, 纳米晶软磁薄膜可通过纳米晶生长技

术或非晶纳米晶转化的方法制备 -实验表明，直接溅

射沉积的低 *+ 含量 ()*+, 薄膜具有纳米晶结构并

呈现出良好的软磁特性 -而 *+ 含量较高时，沉积的

薄膜则为非晶态［I］-本文研究了高 *+ 含量（&$ 9JK）

()*+, 薄膜的结构、磁性及其随温度的变化 -

% A 实 验

用磁控射频反应溅射法制备了薄膜样品，溅射

靶为复合靶：一定数量的高纯（’’ - ’’K）小钽片放置

在纯铁靶上，通过增减钽片的数量来调整薄膜中 *+
的含量 -薄膜中 , 的含量是通过改变（/0 . ,%）混合

气体中的氮分压 #（,%）来控制的 -薄膜沉积在玻璃

基片上，基片架通过循环水冷却 -溅射功率设定为可

使溅射过程稳定进行的低功率状态，其目的是为了

获得沉积态薄膜的非晶结构 - 薄膜沉积条件由表 &
列出 -薄膜热处理是在真空加热炉中完成 -真空度为

% L &##A#%% L &$M 2N+，热处理温度通常为 F2$O -
薄膜中 ()，*+ 含量的测定使用了 P 射线荧光技

术（3QP），P 射线衍射谱（PRQ）分析了薄膜的结构，

如相组成、晶格形变等 -晶粒尺寸根据谢乐公式计算

并使用透射电子显微镜（*3S）验证 -磁性测量使用

了振动样品磁强计（T5S）和灵敏磁通计法 -

表 & ()1*+1, 薄膜沉积条件

真空室本底真空度UN+ 2 L &##A#%% L &$ M "

溅射总气压 # JVJ+8 UN+ % L &##A#%% L &$ M #

溅射氮分压 #（,%）UK $—&$
溅射功率密度!9UW?6M % % -F
基板温度 $B UO %$
薄膜厚度 %6U@6 F$$
沉积速率 &U（@6U67@） %$—#$

# A 结果与讨论

图 & 是在不同氮分压下制备的薄膜的 P 射线
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图 ! 不同氮分压下溅射沉积态薄膜的 " 射线衍射谱

谱 #无氮气氛下制备的 $%&’ 薄膜是!($% 的多晶结

构 #!($% 晶粒的（!!)）面与薄膜表面平行，晶粒结晶

程度良好，但（!!)）面的面间距大于纯铁的相应值，

这意味着 &’ 原子替代了!($% 晶格中的部分 $% 原

子，形成了!($%（&’）的固溶体 #已经知道，由晶粒随

机取向的多晶!($% 形成的铁磁体，晶粒间有铁磁交

换作用 #晶粒尺寸越小，这种交换作用就越强 #晶粒

的磁晶各向异性能被交换作用能平衡的临界尺度称

铁磁交换长度 !%*，其大小约为 +),-#如果晶粒尺寸

远小于铁磁交换长度 !%*，则晶粒间强的铁磁交换作

用使单个晶粒的磁化方向偏离各自的易轴而沿交换

作用方向，形成一个总的很低的平均有效各向异性，

材料表现出优良的软磁性能［.］#无氮气氛下制备的

薄膜，其!($%（&’）的晶粒大小接近于铁磁交换长度，

晶粒间的交换作用比较弱，因此并不表现出良好的

软磁性，其矫顽力 "/ 比较高（约 0 1 !)2 32!）4-5!）#
随溅射气氛中氮分压的升高，!($% 的（!!)）峰逐渐变

宽，衍射峰强度降低，并向 6"的小角度方向移动 #
这意味着薄膜中!($% 晶粒尺寸减小，晶格形变增

加 #当 #（76）!+8时，薄膜呈非晶结构 #薄膜结构的

这种变化被认为是 7 以间隙原子的形式进入!($%
晶格，并引起晶格膨胀和细化的结果［!)］#

为了确认在高氮分压下制备的薄膜为非晶态结

构，测量了在 #（76）9 08时制备的薄膜样品的低温

磁性 #图 6 是薄膜磁性的温度关系曲线 #如果沉积态

薄膜不是非晶态而是!($% 的纳米晶结构，则由纳米

尺度的!($% 的铁磁交换耦合作用所决定的薄膜的

矫顽力 "/ 应与平均饱和磁化强度 $ : 成反比［!!］#温
度降低时 $ : 增大，!($% 纳米晶粒间的交换耦合作

用增强，薄膜软磁性能变好，或至少保持不变 #由图

6 可以看出，随温度降低，薄膜的 % : 和 "/ 单调上

图 6 非晶沉积态薄膜的低温磁性

升，使薄膜饱和磁化的磁场强度 ": 也是随温度降

低而增加（见图 +），所有这些都与非晶磁性材料的

基本特征一致［!6，!+］#

图 + 非晶沉积态薄膜饱和磁化场的温度特性

为了获得 $%(&’(7 薄膜的纳米结构，对沉积态

非晶薄膜进行了真空热处理，图 2 给出了在不同氮

分压下制备的 $%&’7 薄膜经 20);真空热处理后的

图 2 热处理后薄膜的 " 射线衍射谱

" 射线谱 # #（76）< +8时，沉积态薄膜为多晶结构，

热处理前后的 " 射线谱无明显差别 #但热处理后薄

膜的软磁性却得到一定改善，这种改善可认为是消

除沉积态薄膜中的应力的结果 #对非晶结构的沉积
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态薄膜，热处理后有纳米尺寸结晶产物从中生成 !晶
化产物与溅射时的氮分压有关，当 !（"#）$ %&时，

晶化产物除了!’()，还有 *+" 化合物生成 !从非晶薄

膜中晶化生成的!’() 的晶粒尺寸不超过 ,-./，图 %
为这种薄膜的 *01 图，明场和暗场图像取自晶化!’
()（,,-）面的电子衍射线 !

图 % 热处理后薄膜的 *01 图

图 2 为 !（"#）3 %&时制备的薄膜的磁性随热

处理温度的变化关系曲线 !沉积态薄膜呈非晶态，饱

和磁感应强度 " 4 比较低，而矫顽力 #5 则比较高 !
随热处理温度的升高，" 4 逐渐增加，而 #5 则越来越

小，并趋于 -67 8 ,-79:;"/ 的最小值 !在 7%-<时，"4

和 #5 的变化开始加剧，这意味着，纳米尺度!’() 的

晶化过程，在 7%-<时开始发生，在 ;%-<时基本完

成 !热处理后的薄膜由晶化产物与残余非晶相构成，

晶化产物嵌在非晶基质中 !

图 2 热处理温度对薄膜磁性的影响

薄膜磁性对溅射氮分压的依赖关系如图 = 所

示 !随氮分压的升高，薄膜 "4 是逐渐降低的，矫顽

力 #5 初值比较高，然后迅速降低，在 !（"# ）3 %&
时达到最小 !当 !（"#）由 %&升高到 ,-&时，#5 又

单调递增，磁性的这种变化与薄膜微结构的变化相

对应 !表 # 列出了在不同 !（"#）下制备的薄膜的结

构组成和相关参量 !
表 # 的数据表明，当 !（"#）!%&时，热处理后

图 = 溅射氮分压对薄膜磁性的影响

只有!’() 从非晶薄膜中晶化生成，当 !（"#）$ %&，

除了!’()，还有其他物相如 *+" 化合物也从非晶薄

膜中析出 !晶化生成的!’() 均呈（,,-）面和薄膜表

面平行的结构，晶粒尺寸约为 ;./!!’() 的晶格形变

随氮分压的升高而增加，至 !（"#）3 %&时有最大晶

格形变 !晶格形变的这种变化是 " 以间隙原子进入

!’() 晶格，使得晶格膨胀的 结 果［,-］! 当 !（"# ）"
=&，晶格形变反而降低，同时有 *+" 化合物析出 !这
意味着 *+" 化合物在薄膜中的生成与!’() 晶格中

间隙 " 原子的逸出相关，因而导致了晶格形变的

降低 !
由此可对图 = 所示薄膜磁性的变化给出合理的

解释 !我们知道，材料获得软磁性的先决条件是要有

低的表观有效各向异性，更进一步的要求是磁致伸

缩系 数 要 趋 近 于 零 以 减 少 磁 弹 性 各 向 异 性 ! 在

!（"#）3 =&时制备的薄膜中，铁磁性纳米晶!’() 有

着小得多的晶格形变，因此薄膜依然呈现出较好的

-,> 物 理 学 报 %, 卷



表 ! 不同氮分压下制备的薄膜的结构及参量

溅射氮分压

!（"!）# $ 峰编号
面间距

"%&’
晶面指数 物相

晶粒尺寸

# %&’
晶格形变

%$ $( %)* + ,- %. %)*/0（,!’）+ )

*
) * 1!*2/* （))*） "345（-6） )71! ! 1!8 )/9* ,*

! * 1!*!,: （))*） "345 !

/ ) * 1!*29) （))*） "345 ! 1,* ! 1/8 )!8* !1*

9 ) * 1!*7)! （))*） "345 / 1// ! 1:8 )!:* *1/

) * 1!*,28 （))*） "345 / 12 ) 1*9

2 ! * 1!)97 （!**） -6" /129

/ * 1!,99 （)))） -6" /1/2 ))7* *17

软磁性，但 -6"，45" 化合物的存在使得 & ( 降低，影

响了薄膜的综合性能指标 1 !（"!）; /$和 9$时制

备的薄膜尽管都由"345 的纳米晶和剩余非晶基质

所组成，但后者"345 纳米晶的体积分数达 ,*$ 以

上，要比前者高得多 1同时由于晶粒尺寸小于 )*&’，

远小于铁磁交换作用长度 ’5<，因此这种薄膜中铁磁

性的"345 晶粒间存在着更强的交换耦合作用，矫顽

力与晶粒尺寸呈六次方关系，从而使薄膜表现出优

异的软磁性 1 图 7 为两种薄膜的磁导率特性曲线，

!（"!）; 9$时制备的薄膜有高得多的!’ 值，有效

各向异性场只有前者的二分之一 1

图 7 两种薄膜磁导率特性的比较

与 45" 薄膜相比，45-6" 薄膜热稳定性的改善

被认为是添加的 -6 优先和 " 发生反应，从而有效地

抑制了#345," 相生成的结果［),］1 基于上述理解，在

!（"!）; 9$时制备的薄膜比 !（"!）; /$时制备的

薄膜有更多的 -6" 化合物生成，因而薄膜中"345 的

含量相对要低，因此后者应表现出更好的软磁特性 1
然而实验结果与前面的分析并不十分符合 1众所周

知，三元合金 453=3" 薄膜的软磁性源于间隙 " 原

子对"345 的细化作用，细化的"345 晶粒尺寸通常小

于交换作用长度 ’5<，各晶粒通过交换作用耦合到一

起，使得有效各向异性大大降低，材料从而获得优良

的软磁特性 1 溅射时不同氮分压下，" 原子对"345
的细化作用是有差别的 1这种差别在热处理过程中

表现出不同的重结晶行为 1因此我们有理由认为，当

!（"!）!9$时，薄膜中 " 的含量高，有较多的 " 原

子进入"345，导致"345 晶格的高度膨胀和细化，有

理由认为沉积态非晶薄膜中所有原子是随机分布

的，热处理过程中，由于同种原子容易结合，"345 的

纳米晶从中晶化生成 1而对于在 !（"!）; /$时制备

的薄膜，由于溅射气氛中 " 的含量相对较低，因此

溶入合金中的 " 对"345 晶格的细化作用也较弱，原

子分布是短程有序的准稳态结构 1"345 晶粒的生长

要通过原子的扩散来完成，相对比较困难 1这一推论

被下述的实验所证实 1图 8 为 !（"!）; /$时制备的

薄膜在不同温度下热处理的 > 射线衍射图 1热处理

温度由 ,9* 升至 :**?的过程中，"345 晶粒晶化生成

和长大十分缓慢，薄膜的磁性也并无明显的区别 1当
温度升至 :9*?时有 -6" 化合物生成，薄膜软磁性

也变差 1这个实验同时说明，在 !（"!）; /$时制备

的薄膜尽管软磁性并不是最好，但是在高温下有良

好的温度稳定性 1

图 8 !（"!）; /$时沉积薄膜在不同温度下热处理后

的 > 射线衍射谱
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!" 结 论

用射频反应溅射法制备了 #$%&’ 纳米晶软磁薄

膜，薄膜的结构和磁性强烈地依赖于溅射气氛中的

氮分压 (无氮作用时，%& 取代!)#$ 晶格中的 #$ 原子

并形成!)#$（%&）的固溶体 (当溅射氮分压 !（’*）!
+,时，沉积态薄膜为非晶态 (热处理后!)#$ 纳米晶

从非晶薄膜中晶化生成，晶化过程在 +-./时开始，

至 !-./时基本完成 ( 在 !（’* ）0 -, 时制备的薄

膜，热处理后!)#$ 晶化度最高，!)#$ 晶粒尺寸小于

1.23，薄膜显示出优异的软磁性能 (
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