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采用直流)射频磁控溅射方法和不连续多层交替沉积工艺，制备了 *+,-.)/01 系列纳米不连续多层薄膜，研究

了微波频段下的电磁性能 2结果表明，通过调整 *+,-. 合金相和 /01 介质相的相对含量可有效调控薄膜的微结构

和电磁性能，且在［*+3" ,-&" .(&（$4% 56）)/01（$4" 56）］"$薄膜中获得了优良的微波软磁性能和高电阻率，其饱和磁化

强度 (4# 7，难轴矫顽力 (#$ 8)6，电阻率 #4" 6!·96，且共振频率高达 &4( :;<，磁导率实部!= 和虚部!> 在 (4?@ :;<
处均高于 &"$，并且在 $4@—& :;< 宽频带范围同时大于 ($$2该薄膜可用于微波吸收材料和电磁兼容的设计中 2
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( 4 引 言

电子工业和通讯技术的迅速发展带来了严重的

电磁干扰和污染，对抗电磁干扰材料和吸波材料的

研究提出了迫切的需求；传统的磁性材料（如铁氧

体）受 N5+9O 极限的约束，在 :;< 微波频段内磁导率

严重衰减，不能满足性能要求［(—#］，而磁性纳米颗粒

膜由于它们独特的微观组织：纳米尺度的铁磁金属

颗粒弥散在绝缘的非晶态基体中，因而具有高的电

阻率和良好的软磁性，且可以超越 N5+9O 极限，故有

望能满足微波频率下抗电磁干扰材料的要求 2
应用于 :;< 频率的磁性薄膜必需具有高的饱

和磁化强度 ""! K，适当的面内各向异性场 "O，高的

电阻率"，分别用以增加磁导率，调节自然共振频率

#,/P，减小涡流损耗和有助于阻抗匹配［"—%］2
为了获得具有高电阻率和磁性良好的纳米颗粒

膜，主要的困难在于优化铁磁相和绝缘相的体积百

分含量，调控薄膜的微观结构［’］2本文利用 *+,-. 磁

性相和 /01 绝缘相表面能的差异，采用直流)射频

磁控溅射方法和不连续多层交替沉积工艺，制备了

*+,-.)/01 纳米磁性膜 2 当每次沉积时 *+,-. 层名

义厚度低于某一临界值时，薄膜由纳米尺度的金属

颗粒弥散在绝缘基体中组成［@］2在制备的基础上，测

量了薄膜的静态磁性、电阻率和微波特性，研究了磁

性相和绝缘相相对含量对薄膜电磁特性的影响，有

效地提高了薄膜的电阻率，获得了在 :;< 宽频段高

磁导率和高磁损耗的优越性能 2

& 4 实验方法

薄膜制备采用磁控溅射系统，系统本底真空优于

" Q ($R ? SD，溅射时高纯 8T 气的工作气压为$4# SD；靶

材使用 *+"$ ,-"$ .&$ 合 金 靶（尺 寸：直 径%? 66，厚 度

# 66）和 /01 介质靶（尺寸：直径%? 66，厚度? 66），

其纯 度 均 在 @@4@@U 以 上 2 在 *+"$ ,-"$ .&$ 合 金 靶

表面均匀对称放置(& 片 高 纯 度 的 *+ 片（ 尺 寸：

(4? 66 Q ($ 66）组成复合靶，通过 V 射线荧光能谱

仪（VP,）测量所沉积的单层 *+,-. 薄膜成分，确定

不连续多层薄膜样品的磁性相成分为 *+3" ,-&" .(& 2
基片采用厚度为 $4& 66 的康宁玻璃盖玻片（%$?@
W ），沉积过程中基片通过支撑架由循环水冷却，且

在基片位置沿平行膜面方向施加有约 &" O8)6 的磁

场以诱导面内单轴各向异性 2为了利用透射电子显

微镜（7B/）对薄膜的微观组织进行分析，在非晶态

碳薄膜上也沉积了试样 2
通过调整溅射功率以控制沉积速率，再通过控

制溅射时间可以控制每周期中 *+,-. 和 /01 子单
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层的沉积厚度 !所有样品中，"#$%& 子单层和 ’() 子

单层厚度小于 * +,! 根据薄膜的小岛生长模型，此

厚度下的 "#$%& 和 ’() 子单层均为小岛状颗粒 !又
因为 "#$%& 和 ’() 小岛表面存在表面能差异，所以

交替沉积 "#$%& 合金和 ’() 介质，可形成不连续多

层的颗粒膜 !所有薄膜样品均溅射了 -. 个周期，故

表示为［"#/-$%0-&*0（! +,）1’()（" +,）］-.，其中 ! 和

" 分别为每周期中 "#$%& 和 ’() 子单层的厚度 ! 本

文中的所有样品均为沉积态，未经退火处理 !
薄膜样品的晶体结构采用 23(456 公司的 2789

0... :;27;: < 射线衍射仪测定，< 射线源采用 "6
靶 =!线 !采用日本电子公司的 >;’?0.*. 型 9;’ 观

察分析样品薄膜的形貌和相分布 !样品薄膜的室温

静态磁性由美国 @A; 公司的 A’: ’)A;B- C$ 振动

样品磁强计（D:’）测量，电阻率!采用传统的四探

针方法进行测量 !薄膜样品的微波磁导率测量则采

用微带短路扫频测量技术［*.，**］在 CEFG00;: 矢量网

络分析仪自动测量系统中进行 !

H I 结果与讨论

图 * 是 ’()（.IJ +,）1"#/- $%0- &*0（.IF +,）1’()
（.IJ +,）三明治结构薄膜样品的 9;’ 和选区衍射

（:@A）的照片 ! "#/- $%0- &*0 是黑色部分，’() 是白色

部分 !由于金属相相对绝缘体相具有高的表面张力，

金属和绝缘体之间极少互溶 !因此，根据薄膜生长的

小岛模型，当金属层低于某一厚度，其形成小岛状，

即纳米颗粒［K］!如图 * 所示，超薄的 "#/- $%0- &*0（.IF
+,）1’()（.IJ +,）双层是不连续的，形成颗粒结构，

但金属颗粒并不是完全孤立隔开的，由于金属相的

体积百分含量接近逾渗阈值，少部分金属颗粒彼此

搭接 !颗粒之间的氧化物层厚度减小至 - +, 左右，

磁性颗粒之间存在磁交换耦合［*0］! 另外，从 :@A 图

样可以看出，磁性颗粒呈现非晶状，这也与 -. 层结

构样品的 <2A 结果一致，故本文中样品薄膜的磁晶

各向异性为零，从而可期望薄膜样品具有良好的软

磁性能 !
图 0 为［"#/-$%0-&*0（! +,）1’()（.I- +,）］-.薄膜

电阻率!和饱和磁化强度 -"# L 随 "#$%& 子单层厚

度 ! 的变化曲线 !饱和磁化强度 -"# L 随着 ! 单调

递增，这 主 要 由 于 "#$%& 磁 性 相 含 量 增 加，并 且

"#$%& 相的增加也导致了磁性颗粒尺寸增大 !另外，

从图 0 也可看出，随着 "#$%& 子单层厚度 ! 减小，尤

图 * ’()（.IJ +,）1"#/-$%0- &*0（.IF +,）1’()（.IJ +,）三明治结

构薄膜的 9;’ 照片，插图为相应的选区衍射图样

其 ! M .IG 时，薄膜电阻率呈幂指数增加，越来越多

的金属颗粒被隔断，更多的磁性合金颗粒被 ’() 绝

缘相包裹，磁性颗粒间的绝缘层厚度增加，导致金属

传导导电机理减弱，绝缘层之间的电子隧穿效应增

强，从而使电阻率!大幅增加 ! 而当 ! N .IG 时，电

阻率处于数百个#$·O, 数量级，且变化相对较小 !
这意味着随着 ! 的增加，金属层有由岛状向连续薄

膜变化的趋势 !因此该系列不连续多层薄膜存在一

个合适的 "#$%& 厚度，使薄膜既具有良好的软磁性

能，又具有相对较高的电阻率 !

图 0 薄膜电阻率（!）和饱和磁化强度（-"#L）随 "#$%& 子单层

厚度的变化曲线

图 H 为当 ! P .IG 时，［"#/- $%0- &*0（ ! +,）1’()
（.I- +,）］-.薄膜易轴和难轴的磁滞回线 !薄膜的易

轴方向和薄膜沉积时的外磁场方向平行 !易轴矫顽

力 $O%和难轴矫顽力 $OQ分别小于 G/G 和*H. @1,，可

FGJ/ 物 理 学 报 JG 卷



见薄膜具有良好的软磁性能 !这主要由于 "#$%& 金

属磁 性 颗 粒 和 绝 缘 相 的 直 径 均 处 于 ’( 量 级 且

"#$%& 金属颗粒彼此致密相邻，磁性颗粒之间通过

绝缘相薄层产生较强的磁性交换耦合作用［)*］，有效

地降低了该薄膜样品的矫顽力，从而产生了良好的

软磁性能 !另外，磁滞回线在易轴方向上具有完全的

方形，在难轴方向基本呈闭合的直线，可见薄膜样品

具有很强的面内单轴各向异性 ! 从图 + 所示的磁滞

回线可估算出其面内单轴各向异性场 !, 高达 -
,./(!该高的 !, 主要为薄膜沉积过程中外加磁场

诱导的感生各向异性，由沉积过程中薄膜内局域原

子方向成对所引起［)+］!根据铁磁共振频率可知，

"$01 2（!/*!）（# 3!, /"4）)/* ! （)）

高的各向异性场将产生高的铁磁共振频率 "$01，提

高薄膜应用频率的上限，使其可用于 567 频段 !

图 + ［"#8-$%*-&)*（49: ’(）/0;<（49- ’(）］-4 薄膜的难轴和易轴

磁滞回线

图 - ［"#8-$%*-&)*（49: ’(）/0;<（49- ’(）］-4薄膜的磁谱

图 - 是采用微带短路扫频测量法测得的［"#8-
$%*-&)*（49: ’(）/0;<（49- ’(）］-4 薄膜样品在 49=—

= 567频段的磁导率频谱 ! 由图 - 可以得到，样品薄

膜的共振频率 "$01 约为 *9) 567，磁导率实部"> 和

虚部"?相交于 )9=@ 567 处，且相交点的"> 和"? 值

均高于 *-4 ! 并且该磁谱在约 )9) 567 带宽范围内

（49@—* 567），">和"?值均大于 )44，即在 567 宽频

带范围同时具有高磁导率和高磁损耗 !另外，根据磁

滞回 线 所 测 得 的 静 磁 参 数（-!# 3 2 )9+ A，!, 2
- ,./(），并把阻尼因子#作为拟合参量，用 BC’DCEF
BGH3IGJ7F5GKL%MJ 方程

D!
D $ 2 N!! O "%HH P##! O D!

D $ （*）

进行了磁谱拟合［)-—)8］! 如图 - 所示，测量曲线与模

拟曲线吻合很好，磁谱曲线为典型的面内磁单轴各

向异性共振型 !拟合所得#为 494-:，相对 "#$%& 单

层薄膜较大（具有相似厚度的单层 "#8- $%*- &)* 薄膜

样品#典型值为 4944@），这主要因 0;< 的加入，使

薄膜内缺陷和杂质增多，钉扎了畴壁，从而使该不连

续多层样品的矫顽力相对 "#$%& 单层情况增加；同

时，加 入 0;< 后，［"#8- $%*- &)*（49: ’(）/0;<（49-
’(）］-4不连续多层薄膜样品增加的内部不均匀性也

对#的增加有一定贡献［):］!相对较大的#导致样品

磁谱虚部峰值具有较大的共振线宽，在较宽的频带

范围内具有较高的"?，提高了磁损耗带宽 ! 并且

［"#8-$%*-&)*（49: ’(）/0;<（49- ’(）］-4薄膜样品的电

阻率高达+9- ("·Q(，是相似厚度单层 "#$%& 软磁

薄膜［)R］的三十多倍 ! 该高电阻率有利于阻抗匹配，

可提高吸波性能 !

- 9 结 论

采用直流/射频磁控溅射方法和不连续多层交

替沉积的工艺，制备了 "#$%&/0;< 系列不连续多层

纳米磁性膜 !不同含量的 "#$%& 磁性合金相可以有

效的调控薄膜的微结构和电磁特性，使得［"#8- $%*-
&)*（49: ’(）/0;<（49- ’(）］-4 薄膜样品具有良好的

电磁性能：

)9 良 好 的 静 态 电 磁 特 性：高 饱 和 磁 化 强 度

-!# 3 2 )9+ A，低的难轴矫顽力 !QI 2 )+4 ./( 和易

轴矫顽力 !Q% 2 :8: ./(，强的面内单轴各向异性 !,

2 - ,./(，高电阻率$2 +9- ("·Q(!
*9 理 想 的 高 频 性 能：共 振 频 率 "$01 高 达 *9)

567，磁导率实部"> 和虚部"?相交于 )9=@ 567 处，

且值均高于 *-4 ! 并且较大的阻尼因子#使得在

49@—* 567 宽频带范围内同时具有高磁导率和高

@:=8)4 期 马 强等："#$%&/0;< 不连续多层纳米软磁薄膜微波电磁特性



磁损耗 !
宽频范围内的高磁损耗和高电阻率有利于制备

宽频带的微波吸收材料，故该薄膜样品可应用于微

波吸收材料和电磁兼容的设计中 !
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