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Si3N4/FePd/Si3N4 薄膜的晶体结构和磁性能研究 
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(桂林电子科技大学 1. 材料科学与工程学院; 2. 广西信息材料重点实验室, 桂林 541004) 

摘 要: 采用磁控溅射的方法制备了 Si3N4/FePd/Si3N4 三层膜, 研究了非磁性材料 Si3N4 作为插入层对磁记录 FePd

薄膜结构与磁性能的影响。结果表明, 热处理后 Si3N4 分布在 FePd 纳米颗粒之间, 抑制了 FePd 晶粒的生长, 与纯

FePd 薄膜相比, Si3N4/FePd/Si3N4 薄膜的颗粒明显得到细化; 通过添加 Si3N4 层, FePd 薄膜的晶体学参数 c/a 从 0.960

减小到 0.946, 表明 Si3N4 可以有效促进 FePd 薄膜的有序化进程, 同时提升了矫顽力和剩磁比 , 分别提高到

249 kA/m、0.86; 随着 600℃退火时间的进一步延长, 添加 Si3N4 的薄膜磁性没有迅速下降, 在较宽的热处理时间范

围内磁性能保持在比较高的水平, 提高了抗热影响的能力。Si3N4 作为插入层对 FePd 薄膜的磁性能具有较大的提升

作用, 这对磁记录薄膜的发展具有重要意义。 
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Crystal Structure and Magnetic Property of Si3N4/FePd/Si3N4 Thin Films 

ZHOU Xin1, MA Lei1,2, LIU Tao1, GUO Yong-Bin1, WANG Dao1, DONG Pei-Lin1 

(1. School of Materials Science and Engineering, Guilin University of Electronic Technology, Guilin 541004, China; 
2. Guangxi Key Laboratory of Information Materials, Guilin University of Electronic Technology, Guilin 541004, China) 

Abstract: Si3N4/FePd/Si3N4 trilayer films were prepared by magnetron sputtering. The effect of Si3N4 insert as a 

non-magnetic material on structure and magnetic properties of FePd films was investigated. The results show that 

Si3N4 particles distribute between the FePd nanoparticles after heat treatment, which inhibit the growth of FePd grains. 

Compared with pure FePd films, the grains of Si3N4/FePd /Si3N4 thin films are obviously refined. By adding Si3N4 in-

sert, the crystallographic parameters c/a of FePd films decrease from 0.960 to 0.946, indicating that Si3N4 content 

could effectively promote the ordering process of FePd films and improve the coercivity and remanence ratio. The co-

ercivity and remanence ratio are increased to 249 kA/m and 0.86, respectively. With the further increase of the anneal-

ing time at 600℃, the magnetic property of the Si3N4-doped FePd thin films does not decrease rapidly, and its rela-

tively high magnetic properties maintain over a wide range of annealing time, which indicate that the thermal resis-

tance of FePd thin films are obviously improved. Si3N4 insert plays a great role in promoting the magnetic properties 

of FePd thin films, which is significant for the development of magnetic recording film materials. 
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具有面心四方有序相的 L10-FePd 合金, 因具有

较大的饱和磁化强度、高的居里温度 (TC=450~   

500℃)、高的单轴磁晶各向异性和较大的矫顽力(Hc), 

在 300 K 温度下单轴磁晶各向异性常数为 Ku=1.7× 

106 J/m3, 因而它作为超高密度磁记录介质材料在

电子信息产业中有较广泛的应用[1-4]。在室温沉积下

得到的 FePd薄膜是无序的面心立方结构(fcc), 经过

后续热处理可以得到有序的面心四方结构(fct)[5]。从

实用角度来看, 磁记录介质还需要有比较低的无序
有序相转变温度和较弱的晶间耦合作用, 前人对此

进行了很多研究, 比如制备成多层膜结构、掺杂、

磁场退火等。Wu 等[6]在玻璃基片上制备[Fe/Pt/Fe]n

多层膜的结构, 获得了 172.29 kJ/m3的磁能积, 剩磁

比达到 0.7258, 远高于同性磁体的剩磁比 0.5, 多层

膜结构获得了较好的剩磁增强效应。Tokuoka 等[7]

在 FePd 中添加少量的 Ag 元素, 因 FePd 和 Ag 的晶

格类型相匹配, 在 Ag 晶格上生长的 FePd 晶粒可以

促进 FePd 晶胞收缩, 降低有序化温度。另外, Shen

和 Jeon 等[8-11]以 CrX(X = Cu、Mn、Ti)做底层, 利

用底层与FePt晶格的错配产生的晶格应变促进FePt

的晶格收缩, 当基片温度为 250~300℃时, 薄膜就

开始有序化。Wang 等[12]利用在强磁场下退火提高

畴壁钉扎的密度, 从而促进薄膜的有序化, 改善薄

膜的磁性能。Liu 等[13]在 FePt 薄膜中加入 Si-N 非

金属元素 , 有效提高了薄膜的矫顽力 , 达到

1218 kA/m。Ma 等[14]在 FePt 薄膜中加入适当配比

的 Si-N 非金属元素可以有效抑制 FePt 薄膜的粒径

增长, 获得了高矫顽力。 

本课题组在 FePd 薄膜的有序化和磁性能方面

也进行了相关研究, 如刘涛等[15]发现 FePd 原子比

例为 1 : 1 时, 薄膜的磁性能最好, 并发现在单层薄

膜中掺杂非金属元素 Si3N4 对薄膜的晶体结构和磁

性能有很大的改善。本工作采用磁控溅射的方法制

备 Si3N4/FePd/Si3N4 三层膜结构, 探究 Si3N4 层对

FePd 结构和磁性能的影响。 

1  实验方法 

室温下 , 利用直流与射频相结合的方法制备

Si3N4/FePd/Si3N4 三层膜, 衬底为石英玻璃。Fe、Pd

靶材放置在永磁靶位上, 其布局为长方形的 Fe 片

(15 mm×5 mm×0.5 mm)均匀对称地放置在直径为

60 mm 的圆形 Pd 靶材上; 直径为 60 mm 的 Si3N4

化合物靶放置在射频靶上。腔体的背底真空度优于

6.0×10–5 Pa, 工作气体为 Ar 气。在溅射过程中, Ar

溅射气压、气体流速分别保持在 1.5 Pa 和 24 sccm。

溅射过程中, 保持 FePd 膜厚约为 50 nm, 上下层的

Si3N4 膜厚约为 10 nm。沉积后在 600℃的高真空下

(~6.0×10–3 Pa)退火 0~10 h。 

由 X 射线衍射仪(XRD, U/I=45 kV/40 mA, Cu

靶 Kα1 辐射, 波长 λ=1.54056 nm)测定样品的晶体结

构和物相组成, 由原子力显微镜(AFM, BRUKEER 

DIInnova)和扫描电子显微镜(SEM, FEl Quanta 450 

FEG)观察薄膜的表面形貌, 采用(EDS, Oxford in-

struments X-Max20)测量薄膜的成分, 图 1 为 FePd

层中 Fe、Pd 的原子比, 实际含量分别为 50.86at%和

49.14at%, 为方便起见统称为 FePd 膜。采用振动样

品磁强计(VSM, PPMS-9T 的磁选件模块)测量磁性

能, 实验测定薄膜样品的磁滞回线和磁化曲线时, 

外加磁场平行膜面, 大小为 0~3 T。 

2  结果与讨论 

图 2 为纯 FePd 薄膜(a)和 Si3N4/FePd/Si3N4 薄膜

(b)在 600℃下热处理不同时间的 XRD图谱, 可以看

到当热处理时间为 1 h 时, 纯 FePd 薄膜和 Si3N4/ 

FePd/Si3N4 三层复合膜都出现了(110)衍射峰, 并且

(200)峰分裂成了小角度的(200)峰和大角度的(002)

峰, 这意味着晶格参数 c 轴缩小、a 轴拉伸, 晶体结

构开始由 fcc 相向 fct 相转变, 薄膜中形成了大量的

L10 有序结构。通过计算, 添加 Si3N4 前后 FePd 薄

膜的 c/a 平均值从 0.960 降为 0.946。随着热处理时

间延长, 薄膜有序相的(001)和(002)衍射峰的峰强

并没有明显提高。但是从图 2 可以观察到 Si3N4/ 

FePd/Si3N4 的整体峰强比纯 FePd 薄膜的高, 有序化

特征峰和(111)峰也相对较强, 并且出现了(001)特征

衍射峰, 说明在同样条件下, Si3N4/FePd/Si3N4 薄膜

的有序化程度更高。另外, 在 XRD 谱线中均没有出

现 Si3N4 化合物的衍射峰, 表明 Si3N4 以非晶形式分

布在 Si3N4/FePd/Si3N4 薄膜中。这些现象说明加入

Si3N4 可以促进薄膜的有序化转变, 但是不会影响 
 

 
 

图 1  FePd 层的 EDS 分析结果 

Fig. 1  EDS analysis results of FePd layer 
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图 2  FePd(a)薄膜和 Si3N4/FePd/Si3N4(b)薄膜经 600℃热处

理不同时间后的 XRD 图谱 

Fig. 2  XRD patterns of FePd (a) films and Si3N4/FePd/Si3N4 

(b) films annealed at 600℃ for different time 

 

FePd 薄膜开始发生相转变所需要的热处理时间。 

根据样品的XRD图谱, 利用数据分析软件 Jade 

6.0 结合谢乐公式可以计算出样品的平均晶粒尺寸。

图 3 为 FePd 薄膜和 Si3N4/FePd/Si3N4 多层复合膜经

600℃热处理不同时间后晶粒尺寸的变化情况, 从

图中可以观察到, Si3N4/FePd/Si3N4 三层膜的晶粒尺

寸明显比 FePd 薄膜小, 晶粒最大达到 20.7 nm,  
 

 
 

图 3  600℃热处理的 FePd 和 Si3N4/FePd/Si3N4 薄膜的晶粒

尺寸随热处理时间的变化 

Fig. 3  Grain sizes of FePd and Si3N4/FePd/Si3N4 films versus 

annealing time at 600℃ 

对应薄膜的热处理时间为 1 h; 晶粒最小为 10.6 nm,

对应薄膜的热处理时间为 5 h。热处理在 1~5 h 之间

时 , 随着热处理时间的延长 , 晶粒尺寸逐渐减小 , 

说明插入的 Si3N4 层明显有利于限制 FePd 颗粒的生

长, 并降低颗粒间的耦合作用, 类似现象在自组装

FePd-SiN复合颗粒膜中也出现过[16]。这是由于Si3N4

非晶颗粒分布在 FePd 纳米晶之间, 一些 Si3N4 颗粒

扩散进入 FePd 薄膜的晶界处, 阻碍了 FePd 颗粒的

长大。当热处理时间增至 10 h, 薄膜的晶粒尺寸随

之增大到 12.3 nm。这是因为薄膜的热处理时间过长, 

FePd 颗粒经长时间加热又重新聚集长大, 表明热处

理时间为 5 h 时晶粒最细小。 

图 4 为 FePd (a)、(c)和 Si3N4/FePd/Si3N4 (b)、(d)

薄膜的 AFM 和 SEM 形貌。从图 4(a)和(b)中可以看

出制备态的 FePd(a)和 Si3N4/FePd/Si3N4(b)颗粒都比

较均匀、致密, 其中 Si3N4/FePd/Si3N4 的颗粒相对于

FePd的颗粒较为细小, 没有出现大颗粒, 而FePd薄

膜中出现了大颗粒。600℃下退火 3 h, 薄膜的颗粒

都比较均匀一致, 如图 4(c)和(d)所示, 其中 FePd 薄

膜中出现了大量的孔洞, 这是因为 FePd 薄膜在扩

散和重结晶的过程中 FePd 颗粒发生重聚, 或因薄

膜与石英玻璃的热膨胀系数不同, 且与界面处的晶

体结构也不同, 经过后续热处理时应力得到释放, 

导致薄膜产生孔洞。而 Si3N4/FePd/Si3N4 薄膜相对孔

洞较少, 膜面更加完整连续, 这说明加入 Si3N4层有

利于改善 FePd 薄膜的微观形貌。 

图 5为 FePd (a)和 Si3N4/FePd/Si3N4 (b)薄膜及经 
 

 
 

图 4  FePd (a)、(c)和 Si3N4/FePd/Si3N4 (b)、(d)薄膜的 AFM

和 SEM 形貌 

Fig. 4  AFM and SEM images of FePd (a, c) and Si3N4/FePd/ 
Si3N4 (b, d) films  

(a, b) As-deposited; (c, d) Annealed at 600℃ for 3 h  
 



912 无 机 材 料 学 报 第 33 卷 
 
 
 

    

  

 
 

图 5  FePd (a)和 Si3N4/FePd/Si3N4 (b)薄膜经 600℃热处理不同时间后的磁滞曲线以及 FePd (c)和 Si3N4/FePd/Si3N4  

(d)薄膜的 Hc 和 Mr/Ms 与热处理时间的关系曲线 

Fig. 5  Hysteresis loops of FePd (a) and Si3N4/FePd/Si3N4 (b) films annealed at 600℃ for different time,  

and the relationship between Hc, Mr/Ms and heat treatment time of FePd (c) and Si3N4/FePd/Si3N4 (d) 
 

600℃热处理不同时间的磁滞回线(M-H), 以及 FePd 

(c)和 Si3N4/FePd/Si3N4 (d)薄膜的 Hc 和剩磁比 Mr/Ms

与热处理时间的关系曲线。从图 5(c)~(d)可以看出, 

当热处理时间为 1 h 时, FePd 和 Si3N4/FePd/Si3N4 薄

膜的 Hc约为 187 kA·m–1, 较高的矫顽力说明薄膜的

fcc-fct 相转变程度已经很高。随着热处理时间延长

到 5 h, FePd 和 Si3N4/FePd/Si3N4 的 Hc 是呈类线性逐

渐升高的, 但是, Si3N4/FePd/Si3N4 经过 3 h 热处理, 

在获得较高Hc和Ms的前提下, 薄膜的Mr/Ms突然降

低, 且磁滞回线中有峰腰(台阶)出现, 如图 5(b)和(d)

所示。这是因为经过 3 h 热处理的样品中有软磁相

α-Fe 析出, 而 α-Fe 本身又具有较高的磁化强度, 因

此导致磁化强度明显增大。在析出的 α-Fe 软磁相和

FePd 硬磁相共存条件下, 磁滞回线中会伴随着蜂腰

出现。Liu 等[13]研究也发现蜂腰的现象。当热处理

时间达到 5 h 时, Si3N4/FePd/Si3N4 和 FePd 薄膜的 Hc

均增至最大值, 且 Si3N4/FePd/Si3N4 的 Hc 比 FePd 薄

膜的略高, 约为 249 kA·m–1, 这是由于 Si3N4 非金属

成分分布在 FePd 纳米颗粒中间, 限制了纳米颗粒

的长大, 保持了较好的微观形貌, 从而提高薄膜的

Hc。当热处理时间升至 10 h 时, FePd 薄膜的 Hc 突然

减小, 而 Si3N4/FePd/Si3N4 的 Hc 几乎没有发生明显

变化, 磁滞回线也没有峰腰(台阶)出现, 表明样品

中软磁相消失, 这是因为随着热处理时间的延长, 

促使析出的少量 α-Fe 又重新固溶到 FePd 相中, 故

呈现出较好的硬磁性能。这说明添加 Si3N4 可以使

薄膜在一个较长的热处理时间下仍然保持比较好的

磁性能。 

3  结论 

利用磁控溅射仪中直流和射频联合溅射的方法

成功制备了 Si3N4/FePd/Si3N4 多层膜, 研究发现, 加

入 Si3N4使得 FePd薄膜的XRD整体峰强提高; Si3N4

分布在 FePd 纳米颗粒周围, 通过阻碍原子的互相

扩散和混合, 有效抑制了 FePd 纳米颗粒的长大, 使

FePd 颗粒的平均尺寸由 25 nm 减小到 10.5 nm, 并

保持了薄膜均匀一致的微观形貌。随着热处理时间

的延长, Si3N4/FePd/Si3N4样品的 Hc呈先增大后减小

的趋势, Si3N4 层在降低 FePd 颗粒间耦合作用方面

表现出明显的效果, 不仅将 Hc 和 Mr/Ms 分别提高到

249 kA/m 和 0.86, 而且在较宽的热处理时间范围内
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保持着较高的 Hc 和 Mr/Ms 值。Si3N4 层的插入对提

高 FePd 磁记录薄膜的结构、微观组织和磁性能都表

现出有益的促进作用。 
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