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用对向靶直流溅射系统制备了 ! 轴垂直取向的钡铁氧体薄膜 % 用少量的 &’ 来取代 ()，从而制备了成分为

*+&’" ()$! , "-$.（ " / "，$，!）的钡铁氧体薄膜 %研究了 &’ 取代 () 对其结晶学性能、磁学性能的影响 %研究了退火效应

及基板温度对薄膜性能的影响 %获得了 ! 轴垂直取向的具有高矫顽力和大矩形比的钡铁氧体薄膜 %

关键词：钡铁氧体薄膜，铝取代，高矫顽力，大矩形比

!"##：011"2

$ 3 引 言

为了满足高密度垂直磁记录的需求，记录介质

应具有较高的矫顽力和尽可能接近于 $ 的垂直矩形

比 #!（剩余磁化强度与饱和磁化强度之比）% $ 型

钡铁氧体（*+$）薄膜具有比 45647 合金更高的磁

晶各向异性常量（# %8 9 $", $ :·;<, #），适当的饱和磁

化强度以及优越的化学稳定性和机械强度，被认为

是潜在的超高密度垂直磁记录介质，得到了广泛的

研究［$，!］%但是，! 轴垂直取向的钡铁氧体薄膜的制

备非常困难 % =>（$$$）面的原子间距与钡铁氧体 ! 平

面即（"""$）面上氧原子间距仅相差 0? ，加 上 =>
（$$$）面对氧的吸附作用，研究表明 =>（$$$）下底层

对促进钡铁氧体薄膜的结晶及其 ! 轴垂直于膜面

的定向生长有重要的作用［#］%另一方面，研究也表明

对于 ! 轴垂直取向钡铁氧体薄膜，要同时获得高的

矫顽力和接近于 $ 的矩形比是很困难的［@］%
在钡铁氧体粉末的研究中，&’ 被用来取代钡铁

氧体中的 () 从而获得了更高的矫顽力［1］%为了改善

钡铁氧体薄膜的磁学性能，本研究中，少量的 &’ 被

用来 取 代 钡 铁 氧 体 中 的 ()，从 而 制 备 了 成 分 为

*+&’"()$! , "-$.（ " / $，!）的 铝 取 代 钡 铁 氧 体（&’6
*+$）薄膜，并对其结晶学性能、磁学性能以及退火

效应等都进行了研究 %

! 3 实验方法

本研究采用了几种组分的烧结体靶材，它们是

纯钡铁氧体 *+()$!-$.，铝取代钡铁氧体 *+&’"()$! , "

-$.（" / $，!），两种薄膜都用对向靶直流溅射系统

制备 %基板采用表面热氧化的硅片 %首先在硅片上溅

射厚度约为 !" A< 的 =>（$$$）层作为下地层来促进

钡铁氧体薄膜的结晶及其 ! 轴垂直取向 % 用 &7 和

B) 混合气体作工作气体以减少从靶上反溅回来的

阳离子对基板的轰击［8］%薄膜制备条件如表 $ 所示 %

表 $ 薄膜制备条件

靶材 =>
*+&’"()$! , "-%

（ " / "，$，!）烧结体

基板 表面氧化硅片 表面氧化硅片

溅射气体 !1? B) C 01?&7 1"?B) C @.?&7 C $?-!

溅射气压 &D=+ "3! "3!

放电电流 ’ D& "3"1 "3$

放电电压 (DE F .G" F 11"

基板温度 )H DI #"" G" F 81"

钡铁氧体薄膜的厚度约为 $"" A<%薄膜的结晶

学性 能 用 J 射 线 衍 射 仪（BKL）、原 子 力 显 微 镜

（&(M）来观测 % 在 &(M 观测之前，样品用稀盐酸短

时间地腐蚀除去表面层，以便观测薄膜内部的晶粒

形貌 %磁学性能用振动式样品磁强计（E2M），扭矩仪

（>57NO) <)>)7）来测量 %

# 3 实验结果与讨论

$%&% 溅射态钡铁氧体薄膜

研究表明，当衬底温度 )H 为 1""I时，纯 *+M
薄膜开 始 结 晶 并 在 J 射 线 衍 射 谱 上 显 示 出 弱 的
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（!! !）峰，但是对于 "#$%&’(()(*薄膜和 "#$%+&’(!)(*薄

膜，, 射线衍射谱上开始显示出弱的（!! !）峰所需的

衬底温度分别为 --! 和 .!!/，表明此时它们才开始

结晶 0这说明钡铁氧体薄膜中 $% 取代 &’ 导致了结

晶温度的升高 0另外，在 , 射线衍射谱中仅出现了钡

铁氧体的（!! !）峰，说明这两种钡铁氧体薄膜都具有

很好的 " 轴垂直取向 0 , 射线衍射结果还表明，随着

$% 取代量的增加，钡铁氧体薄膜的晶格常数 " 减小

了，这是因为 $% 的原子半径比 &’ 的小 0
表 + 为溅射态的 "#1 薄膜和 $%2"#1 薄膜的磁

学性能 0衬底温度 #3 为 .!!/时，"#1 薄膜显示了

较大的饱和磁化强度 4!$ 3，较高的垂直矫顽力 %5!

和低的面内矫顽力 %5" 0 同时，溅射态的 "#$ 薄膜

显示出光滑的磁滞回线，表明其结晶较完全，但其垂

直矩形比 &! 远低于 ( 0 随着 $% 含量的增加，4!$ 3

降低了，矫顽力有所增加，但是 &!没有增加 0图 ( 显

示了衬底温度为 .-!/时，溅射态的 "#$%+&’(! )(* 薄

膜的磁滞回线 0可以看出其回线并不光滑，考虑到其

, 射线衍射峰（!! !）也不强，我们认为此时 "#$%+&’(!
)(*薄膜结晶仍然不完全 0 为了使 $%2"#1 薄膜能更

好的结晶以获得更好的磁学性能，又考虑到进一步

提高衬底温度的困难，我们对溅射后的薄膜进行了

退火处理 0

图 ( 溅射态的 "#$%+&’(! )(* 薄膜的磁滞回线

#3 6 .-!/；&! 6 !7.8

表 + 溅射态钡铁氧体薄膜 "#$%’&’(+ 9 ’)(*

（ ’ 6 !，(，+）的磁学性能

’
4!$3

:(! 9 (;

%5! :

(!.$·（4!<）9 (

%5" :

(!.$·（4!<）9 (
&! #3 :/

! 47! +74 !74! !7.* .!!

( 87+ +78 !7=4 !7-. .-!

+ +7+ 87> (7(8 !7.8 .-!

! "#$ 后退火钡铁氧体薄膜

有研究表明，>!!/的退火温度已足够使 "#$
薄膜完全结晶［.］0 考虑到 $% 取代 &’ 所引起的结晶

温度的升高，对 $%2"#1 薄膜应采取更高的退火温度

## 0同时，为了保持膜面的光滑性以满足磁记录的

需要，薄膜的退火时间取为 + <?@0图 + 显示了 #3 为

4!!/时沉积的 "#$%+&’(!)(* 薄膜经不同的退火温度

下热处理后的 , 射线衍射谱 0可以看出，随着退火温

度的增加，"#$%+&’(! )(* 薄膜表现出更高的（!! !）峰，

即更好的结晶和更强的 " 轴垂直取向 0图 8 显示了

"#$%+&’(!)(*薄膜的 4!$ 3 和 &!随退火温度的变化

曲线 0图 4 显示了矫顽力随退火温度的变化曲线 0结
果表明，4!$ 3 和 &!随退火温度的增加而增加并在

*!!/左右达到饱和 0同时可观察到，直到退火温度

增加到 *!!/，"#$%+&’(! )(* 薄膜才显示出高的 %5!

和低的 %5"，也 即 是 优 异 的 垂 直 各 向 异 性 0 表 明

*!!/的退火温度对 "#$%+&’(!)(* 薄膜的定向结晶是

必要的，也是足够的 0 $% 含量等于 ( 的 "#$%&’(()(*薄

膜也 表 现 出 了 类 似 的 特 性，其 最 佳 退 火 温 度 为

>-!/ 0

图 + "#$%+&’(!)(* 薄膜经不同的退火温度 ## 下热

处理后的 , 射线衍射谱

为了进一步研究退火时间对 $%2"#$ 薄膜磁学

性能的影响，我们对 "#$%+&’(! )(* 薄膜在 *!!/温度

下，进行了不同时间的退火处理 0结果表明，只要退

火时间大于 ( <?@ 直到 +A，薄膜的 4!$ 3，&!及 %5!

几乎保持不变，但是随着退火时间的增加，%5"有微

小的下降，这说明，薄膜的垂直各向异性随退火时间

的增加而增强 0但是，较长的退火时间将使薄膜表面

变得非常粗糙从而不能用于垂直磁记录 0用 $&1 对
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图 ! "#$%&’()*+),薄膜的 -!!. 和垂直矩形比 "!随退火

温度 ## 的变化曲线 退火时间均为 & /01

图 - "#$%&’()*+),薄膜的矫顽力随退火温度 ## 的变化曲

线 退火时间均为 & /01

薄膜表面进行观察表明，当退火时间为 & /01 时，薄

膜的表面粗糙度小于 & 1/；当退火时间为 )2 /01 时，

薄膜的表面粗糙度达到了约为 )3 1/，这是不能用于

磁记录介质的 4所以，退火时间 & /01 是适当的 4

我们的实验还发现，溅射时的衬底温度 #. 对退

火后的薄膜的磁学性能，特别是对 $ 轴垂直取向也

有重要的影响 4图 2 显示了 #. 为 3* 和 -**5时沉积

的 "#$%&’()*+),薄膜经 ,**5，& /01 退火处理后的薄

膜表面的 $’6 像 4 #. 很低时的薄膜内有很多针状

的结晶，而 #. 较高时薄膜内只有很少的针状结晶 4
有研究表明，这些针状的钡铁氧体结晶的 $ 轴是在

薄膜面内而非垂直于薄膜表面［7］4这些针状结晶将

导致薄膜的面内各向异性而非垂直各向异性 4这点

可以从图 8 所示的后退火 "#$%&’()* +), 薄膜的矫顽

力随 #. 的变化关系上得到证实 4 当 #. 小于 &**5
时，即使薄膜经过 ,**5的高温退火并结晶获得高

的 -!! .，但由于薄膜内部含有大量的针状结晶，薄

膜表现出面内各向异性，即 %9"大于 %9! 4当 #. 在

!**—-2*5之间时，后退火的薄膜表现出优异的垂

直各 向 异 性，即 %9! 大 于 %9" 4 同 时 薄 膜 显 示 出

-!! . 大于 *:&2 ;，矩形比 "!大于 * 43 及高的 %9!，

表明这段 #. 温度范围对 "#$%&’()* +), 薄膜是适当

的 4实验也发现，当 #. 为 2**5时，薄膜没有显示出

磁性，< 射线衍射谱也观察不到（** &）峰，对此结果

原因还不清楚 4 $% 含量等于 ) 的 "#$%’()) +), 薄膜也

表现 出 了 类 似 的 特 性，其 最 佳 #. 范 围 为 &**—

-**5 4但是，纯 "#6 薄膜表现出不同的对 #. 的依

赖性 4对纯 "#6 薄膜，只有当 #. 大于或等于 2**5，

后退 火 薄 膜 才 显 示 出 高 的 %9! 并 且 %9! 远 大 于

%9" 4较低的 #. 时沉积的 "#! 薄膜同样显示出大

量的针状结晶和面内各向异性 4

图 2 "#$%&’()*+),薄膜经 ,**5，& /01 退火后的表面 $’6 像
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表 ! 退火处理后的 "#! 和 $%&"#! 薄膜的磁学性能

$’ 取代量 " (!!) *+,-+. #/! *+,0$·（(!1）-+ #/" *+,0$·（(!1）-+ $! *+,-+2·/1-! $% *+,-+2·/1-! #& *+,0$·（(!1）-+ ’!

, (3!! 4356 ,35! +376 4304 +534 ,308

+ !3+! 43!7 +367 43!, 4308 4+30 ,377

4 4365 !3(4 ,388 43+8 43(8 4437 ,37(

图 0 退火后的 "#$%49:+, ;+8薄膜的矫顽力随 () 的

变化关系

表 ! 显示了在最佳条件下退火处理后的 "#!
和 $%&"#! 薄膜的磁学性能 < 从表 ! 中可以看出 $%
取代 9: 对钡铁氧体薄膜磁学性能的影响 < 随着 $%
取代量的增加，(!! ) 下降 <这是因为 $% 原子不具有

磁性，当其取代具有正的自旋的，4) 或 +4& 位置上

的 9: 原子时，即可导致 (!! ) 的下降 < 扭矩仪测量

表明，$% 取代量的增加仅引起了垂直各向异性常量

$!的微小增加，（$!是扭矩仪的直接测量结果）<单
轴各向异性常量 $% 可通过补偿退磁效应而获得，

$% = $! > 4!!4
) < （+）

$% 并未随着 $% 取代量的增加而变化 < 在 ?@AB:C&
DAE%F#C@E 理论中，具有单轴各向异性且没有粒子间

相互作用的晶粒，其磁化反转模式为一致转动模式，

其磁晶各向异性场 #& 可由下式计算得出：

#& = 4$% *! ) < （4）

可以看出，$% 取代量的增加引起饱和磁化强度的下

降从而导致了 #& 的显著增加 < #/!被认为是比例于

#& 的，因此可以认为，$%&"#! 薄膜表现出的高 #/!

的一个原因是 $% 取代引起的 (!! ) 下降和 #G 的显

著增加 <

( 3 结 论

用对向靶直流溅射系统在 H@（+++）面上制备了

* 轴垂直取向的钡铁氧体薄膜，显示出 H@（+++）面具

有促进钡铁氧体薄膜结晶和促进其 * 轴垂直于膜

面定向生长的作用 <用少量的 $% 来取代 9:，从而制

备了成分为 "#$%"9:+4 - ";+8（" = ,，+，4）的钡铁氧体

薄膜 <结果表明，$% 取代 9: 引起了钡铁氧体薄膜结

晶温度的增加 <
随着 $% 取代量的增加，(!! ) 下降，#& 显著增

加，从而引起 #/!的增加 < $% 取代 9: 还引起了 ’!
的显著增加 <结果获得了同时具有高矫顽力和大矩

形比的钡铁氧体薄膜，其 #/! 达到了 ! < ( I +,0$·

（(!1）- +，矩形比接近 , < 8 < 具有这种优良磁学性能

的钡铁氧体薄膜可望用于高密度垂直磁记录介质 <

本研究工作是在日本东京工业大学电子物理工学科直
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