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Phase transformation and magnetic properties of NixFe100 − x thin films

deposited by a co-sputtering
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Abstract NixFe100 − x films with a thickness of about 100nm were deposited on Si(100) substrates at room temperature by
a DC magnetron co-sputtering using Fe and Ni targets. Compositional, structural, electrical and magnetic properties of the
films were investigated. Ni67Fe33, Ni55Fe45, Ni50Fe50, Ni45Fe55, Ni40Fe60 films are obtained by increasing the sputtering power
of the Fe target. The films of x < 55 have BCC structure and show the phase transformation after annealing at the range
of 300~450

o
C for 2 h. On the other hand, the films of x < 50 have the mixed crystalline phases of BCC and FCC after the

annealing treatment. The saturation magnetization was decreased initially by the phase transformation effect but then
increased again after annealing at 450

o
C due to the grain growth and crystallization of BCC phases.
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요 약 Si(100) wafer에 증착된 박막의 조성에 따른 결정상과 자기적 특성을 평가하고자 동시 스퍼터링법을 이용하여

다양한 조성의 박막을 제조하여 그의 상변화와 자기적 특성을 평가하였다. Fe 타겟의 인가되는 출력의 변화로 NixFe100 − x

(40 < x < 67)의 박막을 증착시 x < 55인 경우 BCC상으로 증착이 되었으며 300~450
o
C에서 2시간 열처리를 한 결과 BCC에

서 FCC로의 상전이가 일어나는 것을 관찰 할 수 있었으나, x < 50에서는 열처리 후에도 BCC와 FCC가 혼재하여 나타나는

것을 알 수 있었다. 상변화로 인해 Ms가 감소하였으나 450
o
C에서 열처리시 상전이가 일어나지 않은 BCC상들의 입성장 및

결정화로 다시 Ms가 증가하였다.

1. 서 론

NiFe계 합금은 높은 투자율, 낮은 보자력을 갖고 가공

성이 좋은 대표적인 연자성 재료로 오래전부터 많은 연

구가 이루어지고 있고, 조성 및 공정 조건에 따라 다양

한 전자기적 특성을 나타내고 있다. 이러한 이유로 자기

헤드, 스위치 전원, 자기 메모리 소자, MEMS 등과 같

이 여러 분야로의 응용이 되고 있다[1, 2]. 일반적으로

박막소재는 기존의 bulk에 비해 비표면적이 넓고 입계

및 점결함 등과 같은 계면에서의 나노 구조에 대한 특징

으로 인해 많은 연구가 진행되고 있다[3].

NixFe100 − x 합금은 조성에 따라 BCC와 FCC로 나누어

지는데 Fe 함량이 증가함에 따라서 FCC구조에서 BCC

구조로의 상변화가 나타나고 있다. 박막의 경우 그 영향

이 기판의 종류에 따라 변화하게 되는데, quartz에 증착

시킬 경우 19 < x < 27.5의 조성에서 BCC구조로 얻어지

며, x > 46일 경우는 FCC구조로 증착이 되고 그 사이의

범위에서는 BCC와 FCC가 혼재되어 있는 상태의 박막

이 얻어진다[4]. 또한, 폴리에스테르 기판에 증착하게 되

면 x < 40일 경우 BCC로 얻어지며, 40< x <50의 조성에

서는 BCC와 FCC가 같이 나타나며 x > 50의 범위에서

는 FCC구조로 증착이 되는 것으로 보고되었다[5]. MgO
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(001) 기판을 사용하는 경우에는 350oC에서 5~10 nm의

BCC 구조 위에 FCC구조로 증착이 된다고 발표되었고

[6], SiO2/Si(100) 웨이퍼의 경우는 49 < x < 76의 범위에

서 FCC구조를 얻을 수 있었으며, x = 21, 33의 조성에

서는 BCC로 증착되었으며 열처리 후에도 BCC와 FCC

의 결정상이 혼재된 상태로 형성되는 것으로 보고된 바

있다[7].

이 연구에서는 증착되는 박막 조성의 변화가 용이한

동시 스퍼터링법으로 Si(100) 웨이퍼에 Fe 타겟에 인가

되는 출력을 변수로 하여 NixFe100 − x 합금 박막의 조성

을 변화시켰고, 열처리 전후의 상변화 및 자기적 특성에

대해 조사하였다.

2. 실험 방법

동시 스퍼터링법으로 10 × 10 mm2
의 NixFe100 − x 박막을

증착하기 위해 직경 4inch의 Fe(99.95 %)와 Ni(99.99 %)

을 타겟을 RF-DC 마그네트론 스터터링 시스템(KOREA

VACUUM TECH., Ltd.)내에 장착한 후 두 개의 DC 마

그네트 스퍼터 gun을 사용하여 동시 증착하였다. 초기 진

공은 6 × 10−6 torr으로 하여 고순도의 Ar 가스(99.999 %)

를 30 sccm으로 주입하였고, 5 mtorr 압력에서 Ni 타겟

의 출력은 50 W로 고정하고 Fe 타겟의 출력을 125~

225 W로 변화시키며 증착하였다. 이때 기판의 회전 속도

는 6 rpm으로 고정하였다. 기판으로는 p-type의 Si(100)

웨이퍼를 사용하였으며 기판은 아세톤, 에탄올, 증류수

순으로 각 10분씩 초음파 세척한 후 증착된 상의 변화

를 관찰하기 위해서 100 nm의 두께로 증착하였다. 증착

된 기판의 조성분석을 하기 위해 EDS로 증착 조건별 4

개의 샘플을 각 3회씩 측정하였으며, 증착 후 300~450oC

에서 2시간 동안 annealing 하였다. 상분석 및 미세구조

를 관찰하기 위해 XRD(PANalytical, X’pert Pro)와 FE-

SEM을 사용하였으며, 박막의 전자기 특성은 Four point

probe 면저항 측정기(CMT-SR3000M)와 진동자력계(VSM,

LakeShore, Model 7307)로 평가하였다.

3. 실험 결과

동시 증착법을 이용하여 다양한 조성의 NiFe 박막을

제조하기 위하여 Ni 타겟에 인가되는 출력을 50 W로

고정하고 Fe 타겟의 출력을 125~225 W까지 변화시키면

서 증착한 결과, 인가된 출력에 따른 박막의 증착율은

Table 1과 같이 나타났다. 증착 조건에 따른 박막의 조

성 변화는 Fig. 1과 같이 얻어졌다. Fe 타겟의 출력을

125 W에서 150 W로 증가하는 경우에 조성의 변화가 12 %

로서 비교적 크게 얻어졌으며, 150 W 이상에서는 5 %

정도의 조성차이가 나는 것으로 나타났다.

Fig. 2에는 XRD 분석 결과를 나타냈으며, annealing

온도에 따른 Ni-Fe계 박막의 결정상 변화를 확인할 수

있었다. Fig. 2(a), (b)에 나타낸 바와 같이, Fe 타겟 출

력이 125 W에서 얻어진 Ni67Fe33의 조성에서는 FCC 구

조의 (111) 방향으로 성장한 박막이 얻어졌으며, 150 W

에서는 Ni55Fe45의 조성으로 증착되어 annealing 처리 전

에는 BCC 구조가 형성됨을 알 수 있었다. Fig. 2에서

보면, 박막 증착 후 300oC, 400oC, 450oC에서 2시간 동

안 열처리 된 시편의 경우 BCC에서 FCC구조로 상변화

가 일어나는 과정이 나타나고 있었으나 조성에 따라서

상변화의 정도가 다르게 나타나고 있었다. Fig. 2(a)는

FCC로 증착된 조성으로 annealing 온도에 따라 결정화

가 진행되어 FCC(111)면으로 우선 성장하며 400oC에서

부터 FCC(200)면에 대한 결정화가 뚜렷이 나타남을 알

수 있었다. Fig. 2(b)와 Fig. 2(c)의 경우는 각각 300oC

와 400oC에서 annealing시 BCC 구조에서 FCC 구조로

상전이가 일어났으며, Fig. 2(d)와 Fig. 2(e)에서는 400oC

에서 BCC 구조에서 FCC 구조로 상전이가 됨을 알 수

있었다. 또한, Fig. 2(d)와 Fig. 2(e)의 경우와 같이 Fe

함량이 많은 Ni45Fe55와 Ni40Fe60의 조성에서는 450oC에

서의 annealing 후에도 상변화가 완전하게 일어나지 않

아 BCC 구조와 FCC 구조가 혼재되어 있는 상태임을

알 수 있었다.

Fig. 3에는 450oC에서 annealing한 NixFe100 − x 박막에

Table 1
Deposition rate of NixFe100 − x films with a variation of input power
to Fe target

Power (W) 125 150 175 200 225

Deposition rate (µm/min) 8.5 9.2 11.5 13.4 15.7

Fig. 1. Fe content in Ni-Fe thin films as a function of input
power to Fe target.
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대해 아래의 식(1)을 이용하여 계산한 격자상수의 변화

를 나타내었으며, annealing후 박막의 Fe 함량에 따라

FCC 구조의 격자상수가 3.524 Å에서 3.619 Å까지 변화

함을 알 수 있었다. 특히, Fe 함량 50 at% 이상에서는

격자상수가 급격하게 증가하는 것으로 나타났다.

(1)

일반적으로 스퍼터링 과정에서 증착온도가 낮고 분위

기 gas 압력이 높으면 얇은 column 형태의 결정립이 생

성되기 때문에 다공질 구조가 되기 쉬우며 결정립계 주

변에 많은 void들을 형성하게 된다[6]. 이 연구에서는

이러한 문제점을 해결하고 치밀한 구조의 NiFe 박막을

제조하기 위하여 Table 1과 같이 스퍼터링 조건을 최적

화하여 실험을 진행하였다. Fig. 4에 나타낸 바와 같이,

이 실험에서 제조한 Ni40Fe60 조성의 박막 미세구조를

FE-SEM으로 관찰한 결과, 비교적 치밀한 구조로 증착

되었음을 알 수 있었다. Annealing 온도가 증가함에 따

d = λ

2 θsin
-------------, a = 3d 111( )

Fig. 2. XRD patterns of NixFe100 − x thin films with annealing temperature; (a) Ni67Fe33, (b) Ni55Fe45, (c) Ni50Fe50, (d) Ni45Fe55, (e) Ni40Fe60.
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라 박막의 치밀화 및 결정성장이 이루어지고 있는 것을

알 수 있었으며, 단면의 columnar structure에는 큰 차이

가 없었고, 표면 및 단면에서도 기공는 거의 존재하지

않는 것으로 나타났다. 또한, 다른 NixFe100 − x 조성에서도

거의 유사한 미세구조 변화가 나타났다.

이러한 NiFe 박막의 미세구조와 자기특성과의 관계를

검토하기 위해, VSM으로 자기이력곡선을 측정한 결과

를 Fig. 5에 나타내었다. Fig. 5(a)와 같이 annealing 하

기 전에는 결정 성장이 충분하지 않아 표면에 형성된 기

공들에 의해 약간의 hard magnetization 경향을 나타내

는 자기이력곡선의 형태를 보이고 있으나, Fig. 5(b)~(d)

에서는 annealing 온도가 증가하면서 soft magnetization

형태의 자기이력곡선으로 변화하였음을 알 수 있었다.

이와 같은 자기이력곡선의 형태 변화를 좀 더 자세히 설

명하기 위해 각형비(squareness ratio, 잔류자화/포화자화)

의 값으로 계산하여 Fig. 6에 나타내었다. Annealing 온

도가 증가함에 따라 각형비는 증가함을 알 수 있었으며,

단지 450oC에서 annealing 하였을 때 Fe 함량이 증가할

수록 각형비는 감소하는 경향을 보이고 있는데 이는

FCC 구조의 결정상으로 변화하지 않고 잔존하는 BCC

결정상의 영향 때문인 것으로 판단된다.

Fig. 7에 나타낸 바와 같이 annealing 온도에 따른 포

화자화의 변화를 검토한 결과, Fe 함량이 증가함에 따라

Ms가 증가하였고, FCC 구조로 증착된 Ni67Fe33와 BCC

구조로 증착된 Ni60Fe40 조성에서는 annealing 온도에 따

Fig. 3. Lattice constants of NixFe100 − x thin films annealed at
450

o
C as a function of Fe content.

Fig. 4. Surface and cross section images of Ni40Fe60 thin films with annealing temperature; (a) as-sputtered, (b) annealed at 300
o
C,

(c) annealed at 400
o
C, (d) annealed at 450

o
C.
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라 Ms가 점차 감소하였으나, Fe 함량이 50 at% 이상인

조성에서는 400oC까지 annealing 하였을 때는 Ms가 감

소하였다가 450oC에서 annealing 했을 때는 다시 증가

였으며 Fe함량이 증가할수록 열처리 온도에 따른 Ms의

변화폭이 높게 나타났다. 또한, annealing 온도에 따른

Ms의 변화는 Fe 함량에 비례하여 증가하였으며 Ni40Fe60의

조성에서는 annealing 하기 전보다 450oC에서 annealing한

경우에 MS가 더 높게 나타났으며, 400oC에서는 상전이

Fig. 5. Hysteresis loops of Ni40Fe60 thin films with annealing temperature; (a) as-sputtered, (b) annealed at 300
o
C, (c) annealed at

400
o
C, (d) annealed at 450

o
C.

Fig. 6. Squareness ratio (Mr/Ms) of NixFe100 − x thin films with
annealing temperature.

Fig. 7. Saturation magnetization of NixFe100 − x thin films with
annealing temperature.
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(BCC → FCC)에 의해 자기모멘트의 합이 감소하여 Ms

가 가장 낮게 나타난 것으로 판단된다[7]. 이러한 이유

로는 annealing 과정에서 박막의 밀도는 증가하나 BCC

에서 FCC 구조로 상전이가 발생하면서 Ms가 감소하게

되는 영향이 크지만, Fe 50 at% 이상의 조성에서 450oC

에서 다시 증가하는 이유로는 상전이가 되지 않고 남아

있는 BCC상들이 입성장을 하게 되어 FCC구조로 변화

되면서 감소했던 Ms가 다시 증가되는 것으로 판단된다.

Fig. 8은 annealing 온도에 따른 비저항의 변화를 나타

낸 것이다. Annealing 온도가 증가할수록 박막 내부의

결함들이 감소하여 비저항 감소 효과를 초래한 것으로

생각되며, 이는 기공들이 결정립 성장으로 인해 줄어들

고 결정립 크기는 증가하여 결정입계의 표면적이 감소함

에 따라 입계에서의 전하이동 방해효과 들이 상대적으로

감소하기 때문인 것으로 판단된다.

4. 결 론

Fe와 Ni 타겟을 이용하여 동시 스퍼터링법으로 Si(100)

웨이퍼에 NixFe100 − x 박막을 제조하여 결정 구조를 분석

한 결과, 기존의 SiO2/Si(100), MgO(001) 기판을 사용

하여 증착된 NiFe 박막들보다 낮은 Fe 함량에서 BCC

구조가 나타남을 알 수 있었다. 또한, Fe 50 mol% 이상

의 조성에서는 450oC에서 annealing 해도 BCC와 FCC

상이 공존하고 있어 BCC 구조가 갖는 자기모멘트 크기

의 영향으로 인해 Ms값은 오히려 증가하는 경향을 보이

고 있었다. 특히, Fe 60 mol%의 경우에서는 annealing

후에도 잔존하는 BCC상의 영향으로 열처리 전보다 높

은 Ms값이 얻어졌다. NixFe100 − x 박막의 40 < x < 55의

조성 범위에서 증착된 박막은 준안정성인 BCC 구조로

이루어져 있었지만, 400oC 이상에서의 annealing을 통해

구조적 안정상인 FCC로 상변화가 진행되었고, annealing

온도가 증가함에 따라 각형비 값도 증가하였다.
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