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真空磁场热处理温度对不同厚度的 Ni88Cu12

薄膜畴结构及磁性的影响*

刘文姝 1)    高润亮 1)    冯红梅 1)    刘悦悦 1)

黄怡 1)    王建波 1)2)    刘青芳 1)†

1) (兰州大学, 磁学与磁性材料教育部重点实验室, 兰州　730000)

2) (兰州大学, 特殊功能材料与结构设计教育部重点实验室, 兰州　730000)

(2019 年 12 月 21日收到; 2020 年 2 月 6日收到修改稿)

利用射频磁控共溅射方法, 在 Si衬底上制备了 Ni88Cu12 薄膜, 并且研究了膜厚以及真空磁场热处理温度

对畴结构和磁性的影响. X射线衍射结果表明热处理后的薄膜晶粒长大, 扫描电子显微镜结果发现不同热处

理温度下薄膜表现出不同的形貌特征 . 热处理前后的薄膜面内归一化磁滞回线结果显示 , 经过热处理的

Ni88Cu12 薄膜条纹畴形成的临界厚度降低, 未热处理的 Ni88Cu12 薄膜在膜厚为 210 nm时出现条纹畴结构, 而

经过 300 ℃ 热处理的 Ni88Cu12 薄膜在膜厚为 105 nm就出现了条纹畴结构. 高频磁谱的结果表明, 随着热处

理温度的增加, Ni88Cu12 薄膜的共振峰会有小范围的移动.
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1   引　言

近年来, 磁性薄膜广泛应用于磁记录 [1,2]、滤波

器 [3] 等高频电子器件中. 随着人们生活质量不断提

高, 对电子器件的要求也越来越高, 特别是其工作

频率, 相应地, 对应用于其中的软磁材料的共振频

率也提出了更高的要求, 根据 Kittel方程 [4], 制备

具有高面内各向异性场 Hk[5,6] 的薄膜是提高软磁

薄膜共振频率的有效方法. 在实验中一般可以通过

倾斜溅射 [7,8]、磁场热处理等方法诱导面内单轴各

向异性, 从而提高共振频率. 然而, 高的面内单轴

各向异性的存在不可避免地导致器件具有方向局

限性, 这大大地限制了软磁薄膜在微波器件中的应

用. 研究表明, 具有条纹畴结构的薄膜在动态情况

下具有转动各向异性, 从而可以解决高频电子器件

方向性的问题. 条纹畴的形成是各向异性能、退磁

能、交换作用能和畴壁能相互竞争达到能量最小时

形成的畴结构 [9], 在这种畴结构中, 薄膜的磁矩周

期性向上或向下排列, 并且与膜面有一个夹角 [10,11].

当施加一个足够大的外磁场时, 条纹畴的方向就会

重新取向. 坡莫合金是人们最早研究条纹畴结构的

体系之一 [12−14], Ben Youssef等 [15] 详细研究了厚度

对条纹畴高频性能的影响. 接着许多研究者研究了

Co[16], FeCo[17], CoZr[18], FeCoHf[19], FeCoAlON[20]

等磁性较强的体系中的条纹畴结构. 与这些磁性强

的体系相比, 磁性比较弱的 Ni基合金磁性薄膜关

于条纹畴的研究较少. Ni具有较大的磁致伸缩系

数, 导致磁矩进动过程中阻尼较大, 不利于高频方

向的应用. 将少量的 Cu掺杂到 Ni薄膜中有利于
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降低其磁致伸缩系数, 从而有利于高频性能的提

高. 本文利用射频磁控共溅射方法制备了一系列不

同厚度的 Ni88Cu12 薄膜, 并对其进行不同温度的

真空磁场热处理, 发现热处理后薄膜出现条纹畴结

构的临界厚度变小, 并可在小范围内对共振频率进

行调控. 

2   实验方法

1 Oe = 1/4π× 10−3 A/m

本文采用射频磁控共溅射方法在 2  cm ×

2 cm的 Si(100)衬底上制备了一系列不同厚度的

Ni88Cu12 薄膜 (图 1). 实验中使用的靶材是纯度为

99.9%的纯 Ni靶, 在 Ni靶表面均匀贴上铜片进行

共溅射, 采用倾斜角度为 25°的样品托进行斜溅射.

溅射过程中, 系统本底真空值为 4.7 × 10–5 Pa, 溅

射气体使用的是高纯 Ar气, 溅射气压为 0.5 Pa,

溅射功率是 100 W. 实验中通过控制沉积时间改

变薄膜的厚度, 溅射沉积速率为 0.104 nm/s, 其中

52 nm的 Ni88Cu12 薄膜溅射时间为 500 s. 薄膜制

备完成后, 将样品分成两组, 一组直接测试, 另外

一组进行真空磁场热处理之后进行测试, 磁场强

度为 4000 Oe (  ). 热处理

温度为 300 ℃ 和 400 ℃. 热处理时真空优于 3 ×

10–5 Pa, 保温 30 min后自然冷却.

利用 X射线衍射仪 (XRD)、扫描电子显微镜

(SEM)和振动样品磁强计 (VSM)分别测试了所制

备薄膜的结构、形貌和静态磁性, 使用 X射线反射

法测试膜厚. 使用能量色散谱 (EDS)确定薄膜的

成分. 使用磁力显微镜 (MFM)观察了薄膜表面的

磁畴结构, 在测试 MFM图像时, 先在薄膜面内易

轴 (EA)方向施加约为 2000 Oe的磁场, 使条纹方

向沿面内加场方向, 将磁场退掉后测试 MFM图

像. 采用矢量网络分析仪 (PNA E8363B)和单端

短路微带线法测试样品的高频磁谱, 测试频率范围

为 100 MHz—9 GHz. 以上所有测量均在室温进行. 

3   实验结果与分析

图 2(a)—(c)分别为未经热处理的 Ni88Cu12 薄

膜在不同厚度下的 MFM图像. 实验中, 在膜厚为

52, 105和 157 nm的薄膜中未观察到明显的条纹

畴结构, 图 2(a)仅显示了 105 nm时的情况. 当膜

厚达到 210 nm时薄膜中出现了条纹畴结构, 畴宽

约为 150 nm, 随着膜厚的增加, 条纹畴结构更加明

显, 如图 2(c)所示, 畴宽增加, 约为 180 nm. 图 2(d)

为不同厚度的 Ni88Cu12 薄膜的面内归一化磁滞回

线, 测试方向为薄膜 EA方向. 可以看出, 随着膜

厚的增加, 出现条纹畴结构后, 面内磁滞回线的

Mr/Ms 急剧下降. 在较薄的薄膜中 Mr/Ms 较大, 也

未观察到条纹畴结构, 说明比较薄的薄膜中磁矩更

趋向于在面内排列. 而当薄膜较厚时, 会有一部分

磁矩偏离膜面, 从而在面外会有一个垂直分量 [10].

可以用 Q 来表示磁矩偏离膜面的情况: 

Q = Kp/(2πM 2
s ), (1)

其中 Kp 是垂直各向异性常数, Ms 是饱和磁化强

度. Q 是垂直各向异性能和退磁能的比值, 当 Q < 1

时, 薄膜中的磁矩趋向于在面内排列. 当 Q > 1时,

超过临界厚度 tc, 薄膜中磁矩排列与面内具有一定

的夹角, 产生在面外交替的垂直分量, 当畴壁能大

于退磁能, 会形成磁矩在面外交替排列的条纹畴,

相邻条纹间畴壁处的磁矩呈现螺旋排列, 相邻条纹

畴磁矩交替向上或向下排列, 当退磁能大于畴壁能

时, 磁矩只能在面内排列, 不能形成条纹畴 [21−24].

当薄膜厚度增加到一个临界值时, 垂直于膜面排列

的磁矩增加, 磁滞回线结果表现为 Mr/Ms 减小, 实

验中发现厚度达到 210 nm时出现明显的条纹畴

结构, 这一结果与文献 [25]报道类似, 因此, 我们

猜测未热处理的 Ni88Cu12 薄膜出现条纹畴的临界

厚度在 157 —210 nm之间.

图 3是厚度 105 nm的 Ni88Cu12 薄膜在不同

热处理温度下的 XRD图谱和相应的 SEM形貌图.

从图 3(a)可以看出, 热处理前后的样品均出现了

Ni88Cu12 合金 (111)面的衍射峰 , 其 2q ≈ 44.5°,

 

25O

HA

EA

图 1    斜溅射制备磁性薄膜示意图 (HA, 难轴方向)

Fig. 1. Schematic diagram of oblique sputtering for prepar-

ing magnetic films (HA, hard axis). 
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根据谢乐公式 [26], 利用主衍射峰的半高宽, 估算出

热处理前样品的晶粒尺寸约为 11 nm, 400 ℃ 热处

理后晶粒长大, 约为 16 nm. 在热处理前, 薄膜表

面十分致密, 经过 300 ℃ 热处理后表面形貌发生

了变化, 400 ℃ 热处理后薄膜表面形貌与 300 ℃

相比变得更为致密. 我们猜测表面形貌的变化是因

为薄膜 300 ℃ 热处理后晶粒长大, 与周围的晶粒

固溶, 因而在成核点附近的晶粒长大, 从而形成岛

状; 而 400 ℃ 热处理后晶粒进一步长大, 覆盖晶粒

间的空隙, 形成相对致密的表层.

图 4(a)是厚度为 105 nm的 Ni88Cu12 薄膜在

热处理前后的归一化磁滞回线, 可以看出, 热处理

后薄膜的饱和场 Hs 发生了变化, 由 300 ℃ 时的

745 Oe变为 400 ℃ 的 1350 Oe, 热处理温度升高,

Hs 变大, 并且随着 Hs 的变大, Mr/Ms 从 300 ℃ 的

0.52减小至 400 ℃ 的 0.24. 除了 52 nm的Ni88Cu12
薄膜之外, 其他厚度的薄膜经过热处理后都呈现出

典型条纹畴结构的磁滞回线 [12], MFM结果也观察

到明显的条纹畴结构. 随着热处理温度的升高, 条

纹畴变得越明显, 如图 4(d)所示. 而热处理前的磁

滞回线是没有条纹畴特征的回线, MFM测试的结

果也没有观察到条纹畴结构, 如图 4(b)所示. 值得

一提的是, 在 300 ℃ 热处理后薄膜出现了条纹畴

结构, 而热处理前薄膜厚度增加至 210 nm才出现

条纹畴结构, 这表明 300 ℃ 热处理会降低 Ni88Cu12
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图 2    未进行热处理的膜厚为 (a) 105 nm, (b) 210 nm和 (c) 262 nm的 Ni88Cu12 薄膜的MFM图像; (d)不同厚度 Ni88Cu12 薄膜的

面内归一化磁滞回线; (e)薄膜的 Mr/Ms 随薄膜厚度的变化

Fig. 2. The MFM images of (a) 105 nm, (b) 210 nm and (c) 262 nm-thick Ni88Cu12 films before heat treatment; (d) in-plane normal-

ized hysteresis loop of Ni88Cu12; (e) remanence ratio vs. film thickness. 
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图  3    (a)厚度为 105 nm的 Ni88Cu12 薄膜热处理前后的

XRD图谱 ; 厚度为 105 nm的 Ni88Cu12 薄膜在 (b)热处理

前、(c) 300 ºC热处理后和 (d) 400 ºC热处理后的 SEM形貌图

Fig. 3. (a)  XRD pattern  of  105 nm-thick  Ni88Cu12  film be-

fore and after heat treatment; the SEM surface morphology

of  105 nm-thick  Ni88Cu12  films  (b)  before  heat  treatment,

(c) after 300 ºC heat treatment, and (d) after 400 ºC heat

treatment. 
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薄膜出现条纹畴的临界厚度. 300 ℃ 热处理后条纹

畴出现的临界厚度在 52—105 nm之间. 除了厚度

为 52 nm的薄膜外, 其他厚度的 Ni88Cu12 薄膜的

Hs 和 Mr/Ms 也表现出类似的性质. 这是因为热处

理后, 52 nm厚度的 Ni88Cu12 薄膜仍未达到条纹

畴出现的临界厚度, 所以没有观测到条纹畴结构.

300 ℃ 热处理后 Ni88Cu12 薄膜的临界厚度降

低, 主要是垂直各向异性常数 Kp 的增加所致, 可

以根据饱和场 Hs 和临界厚度 tc 的关系式 [27] 进行

说明: 

Hs ≈ Kp

(
1− 1√

1 +Q

tc
t

)
, (2)

其中 t 是 Ni88Cu12 薄膜的厚度. 热处理前, 厚度为

105 nm的 Ni88Cu12 薄膜并没有出现条纹畴结构,

Mr/Ms 较大, 为 0.78, 即薄膜面外排列的磁矩很少,

Q < 1, 临界厚度推测在 157—210 nm之间. 而厚

度为 105 nm的 Ni88Cu12 薄膜经过 300 ℃ 的热处

理后, 出现了明显的条纹畴结构, 说明薄膜面外排

列的磁矩增加, 此时的 Q > 1, 临界厚度明显减小

至 105 nm以下, 而经过热处理后 Hs 有明显的增

加, 因此, 可以根据 (2)式推测出 Kp 增大, 从而导

致条纹畴的出现. 由此, 可以得到 300 ℃ 热处理会

降低 Ni88Cu12 薄膜出现条纹畴的临界厚度. 300 ℃

热处理后条纹畴出现的临界厚度在 52—105 nm

之间.

图 5给出了厚度为 105 nm的 Ni88Cu12 薄膜样

品热处理前后的磁谱图, 可知薄膜在经过热处理后

共振峰线宽变窄. 热处理前 Ni88Cu12 薄膜的自然

共振频率约为 2.1 GHz, 在 300 ℃ 热处理后减小

至 1.95 GHz, 在 400 ℃ 热处理后又增长至 2.0 GHz.

根据 Kittel[4] 方程: 

fr =
γ

2π
√
Hk(Hk + 4πMs), (3)

γ其中,    是旋磁比, 4πMs 是饱和磁化强度, Hk 是

各向异性场. 在热处理前薄膜具有弱各向异性, 通

过磁滞回线面积法计算可得, 厚度为 105 nm的

Ni88Cu12 薄膜具有 28 Oe的面内单轴各向异性场,

经过热处理后薄膜面内单轴各向异性几乎消失. 因

此薄膜在热处理前自然共振频率较高, 热处理后面

内单轴各向异性几乎消失, 影响样品共振频率的因

素主要是 4πMs, 300 ℃ 热处理的 Ni88Cu12 薄膜与

未热处理的薄膜相比 4πMs 下降, 为 3.01 × 105A/m,

而 400 ℃ 热处理后 4πMs 增加, 为 5.9 × 105A/m.

因此共振频率随着 4πMs 变化而变化. 由此, 可通

过调节热处理温度来小范围调控共振频率. 另外热

处理后薄膜的共振峰线宽变窄, 这可能是由于热处

理后薄膜内部应力得到释放, 薄膜内部结构不均匀

和磁无序现象减少, 导致阻尼变小, 从而导致热处

理后薄膜的共振峰变窄 , 这一点与文献 [28−30]

结果类似. 经过热处理后的薄膜共振峰变窄, 则可

以通过热处理温度的不同对薄膜的高频性能进行

调节. 
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图  4    (a)厚度为 105 nm的 Ni88Cu12 薄膜在热处理前后的归一化磁滞回线 ; (b)厚度为 105 nm的 Ni88Cu12 薄膜在热处理前、

(c) 300 ℃ 热处理后和 (d) 400 ℃ 热处理后的MFM图像

Fig. 4. (a) In-plane normalized hysteresis loop of 105 nm-thick Ni88Cu12 film before and after heat treatment; The MFM images of

105 nm-thick Ni88Cu12 films (b) before heat treatment, (c) after 300 ºC heat treatment, and (d) after 400 ºC heat treatment. 
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4   结　论

利用射频磁控共溅射方法制备了一系列不同

厚度的 Ni88Cu12 薄膜, 对制备态的薄膜, 当厚度达

到 210 nm时出现明显的条纹畴结构. 不同厚度的

Ni88Cu12 薄膜热处理后晶粒长大, 并且随着热处理

温度的不同呈现出不同的形貌; 厚度为 105 nm的

Ni88Cu12 薄膜经过热处理后剩磁比 Mr/Ms 下降 ,

饱和场 Hs 增加, 导致 Kp 增加, 进而热处理后条纹

畴出现的临界厚度降低. 热处理前后的 Ni88Cu12

薄膜磁谱测试表明, 经过热处理后的样品共振峰变

窄, 可以小范围调控共振频率.
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图 5    厚度为 105 nm的 Ni88Cu12 薄膜热处理前后磁谱

Fig. 5. Permeability  spectra  of  105 nm-thick  Ni88Cu12  film

before and after heat treatment. 
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Abstract

In this paper, Ni88Cu12 thin films are prepared on Si substrates by radio-frequency magnetron co-sputtering.

The effects of film thickness and heat treatment on domain structure and magnetic properties are studied. The

Ni88Cu12 films with thickness less than 210 nm show weak in-plane anisotropy. After the vacuum magnetic field

heat treatment, the crystal grains of all films grow, and the in-plane anisotropy extents of Ni88Cu12 films with

thickness less than 210 nm become weaker.  The films have different morphological  characteristics at different

heat treatment temperatures. The surface of the film is very dense before heat treatment. After heat treatment

at 300 °C, it forms island shape due to the solid solution between the grains. Compared with the grains on the

surface of the heat-treated film at 300 °C, the grains grow further after being heat-treated at 400 °C. Grown

grains cover the gaps between the grains, which makes the film surface flat. The results of in-plane normalized

hysteresis loop of the films show that the critical thickness of the stripe domains decreases after heat treatment.

The stripe domain structure appears in the 210-nm-thick films without being heat-treated. For the film with the

heat treatment, its remanence ratio Mr/Ms decreases, and the saturation field Hs increases, and thus leading the

perpendicular anisotropy constant Kp to increase. Therefore, the thickness of the stripe domain in the film after

being heat-treated decreases.  Compared with the films after  being heat-treated,  the  105-nm-thick as-prepared

Ni88Cu12  film  has  a  maximum  natural  resonance  frequency  of  2.1  GHz,  which  is  attributed  to  the  uniaxial

anisotropy of the as-prepared Ni88Cu12  film. The saturation magnetization of the 300 °C-treated 105-nm-thick

film decreases to 3.01 × 105 A/m. However, the saturation magnetization decreases to 5.9 × 105 A/m after heat

treatment at 400 °C. Moreover, the ferromagnetic resonance peak of the film narrows after being treated at 300 °C,

and the resonance frequency decreases to 1.95 GHz.

Keywords: stripe domain, Ni88Cu12, heat treatment
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