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　The 　 soft 　 magnetic 　properties　 and 　 electrical 　 resistivity

of 　Fe−Mg ｛）mms 　prepared　by　an 　rf　magnetron 　sputtering

technique　were 　studied 　for　high−frequency ｛e．g．，100　MHz ）

softmagnet 三c　materials ．　Soft　magnetic 　Fe−Mg −0 創 mshave

a　heterogeneous　str 凵 cture 　conta 正ning 　nanometer 　sized

Fe曹grains．

　Ahigh 　 saturation 　 magnetization 　of　 lO−18kG 　 and 　 a

high　electrical 　 resistivity 　 of　lOO −1000 μΩcm 　 were 　achiev −

ed 　for　Fe・−Mg −（）創 ms 　 with 　an 　Fe　content 　of　40　to　80　at ％．

The　 relative 　 permeability 　 of 　 an 　 Fe6eMgiTO23　 film　 was

about 　2000，　and 　was 　almost 　constant 　up 　to　200 　MHz ．

Key 　words ： Fe−Mg −O 　granuiar創 m ，　high　saturation 　mag ・

netizatIon ，　high　 electrical 　 res 重stivity ，　h孟gh　frequency　per．

組 eability ，　soft 　magnetic 　property

1． は じ め に

　近年，電子機器の 小形化， 高性能化 が進 み，そ れ に伴 い 高飽

和磁化を もち，か っ 数十 MHz 以 上 の 周波数領域 に お い て 高い

透磁率を有す る軟磁 性材料 が必要 と され て い る．高周波透磁 率

に お い て は 渦電 流損 失と 自然共鳴が 大きな問題点 で あ り，そ の

対策 と して 軟磁性材料に 高飽和磁化，高電 気抵抗，適切な 異方

性磁 界が 要求 され て い る
IL2 ］．

　高飽和磁 化お よ び高 電気 抵抗 を有する材料 と して．（Fe，　Co）

−X−｛O，N ，　F ｝（X ＝A1，　Si，　B，　Hf，　Zr，　Rare　Earth）な どの 金 属
一

非 金属 グ ラ ニ ＝ラ ー構造薄膜が 研 究さ れて お り，酸素系の グ ラ

ニ ュラ ー構造薄膜で は飽和磁化 10〜17kG に お い て 金属の 軟

磁性材料よ り 1〜2 桁大 き い 高電 気抵 抗 が 得 られ て い る
1）“’5）．

しか し，今後期待 さ れ る 数 十 Gbit／in2の 高密 度磁 気 記 録 用

ヘ
ッ ド材料 な どへ の 応用 を 考え た場合，そ れ らの 高周波 軟磁 気

特性 は不 十分 で あ り，さ ら な る高い 飽和磁 化 と高 い 電 気抵抗が

要求 されて い る．，

　グラ ニ
ュ ラ

ー
構造 軟磁 性 薄膜 に お い て ，高電気抵抗 を得 る た

め に は ， 粒界を形成 す る酸 化物相の 構造 と 02 の lmo1 当た り

の 生 成 熱が 重 要 で あ る と考え ら れ て い る
fi；・T）．ま た，高飽 和磁

化 を得 るた め に は，強磁性相に A 亘や Siな どの 非磁性元素が

固溶 しな い こ とが 望 ま しい と考 え られ る．Table　l に 02 の

lmQ 蘯当た り の 生 成 熱 を例 示 した
8〕．2 価 ア ル カ リ 土 類 金 属

（Mg ，　Ca，　Sr，　Ba ｝は酸化に お い て 高い生 成 熱 を有 す る こ とが わ

か る．また，こ れ らの 元素 は Fe と固溶体 を形 成 しな い こ と も

知 られ て い る．こ ら れ の 特牲 か ら 2 価 ア ル カ リ土類元素を含

む Fe 系の グ ラ ニ
ュ ラ

ー構 造軟磁 性薄 膜 は 高飽和磁化 と高電 気

抵抗 を有す る こ とが期待 で きる．しか しな が ら，こ れ まで 高周

波 軟磁性 材 料 と して ，Fe−X−0 （X ＝Mg ，　Ca，　Sr，　Ba）系の 薄膜

は ほ とん ど検 討 さ れ て い な い．本研究 で は，2 価 ア ル カ リ土類

金 属 の 一
っ で あ る Mg を選択 し，　 Fe−Mg 一

つ 薄膜を 作製 して，

そ の 磁気特性，電気抵抗 を詳細 に 調 べ た，

2．実 験 方 法

　試料の作製は，Ar ガ ス 中で 高周波マ グネ トロ ン ス パ
ッ タ 法

に よ り行 っ た．Fe−Mg −0 薄膜 の 作製 に は ，
100 　mm φの Fe

円板 上 に 20mm 角の MgO チ ッ プを配 置 した複合 タ
ー

ゲ ッ ト

を用 い ，その 面積比に よ り組成を変化 させ た．到達圧力は 2x

lO
−7　TOTr 以下 で あ り．基板 に は コ

ーニ ン グ S7059の ガ ラ ス

を用 い た．成膜時の Ar ガ ス 圧 はお もに 10mTorr と し，高周

波 投入 電 力 は 100W と した．得 ら れ た 試 料 の 膜厚 は 1〜L4

μ m で あ る．

　 これ ら磁気特 性 は振動試料型 磁 力計 ｛VSM ）およ び B−H ル
ー

プ ト レ ーサ を 用 い て 測定 し た．保磁 力 は，一
軸異方性が 現 れ，

磁 化容 易 軸方向で の 磁 化 曲線 か ら求 め た．電 気抵抗率は 直流 4

端子 法で 評価 した．透 磁率 の 周 波数 特性 （μプ 特性 ） は パ ラ レ

ル ラ イ ン 法に よ り，！0〜500MHz の 周波 数 範囲 で 測定 した
9）．

μプ特性 を測定 した試料 は，あ らか じめ 磁界 中 熱処 理 （真空度

10 −fi　Torr以 下，印加 磁 界 1kOe ，温 度 513　K ，1 時 間 ） を

行 っ た．膜の構造は Cu−Ka線 を用 い た X 線回析法 （XRD ）に よ

り評価 し た．結晶 の 平 均粒 径 は，ピ ー
ク の 半値幅 か ら Scher−

rer の 式を用 い て 求め た．試料組成 は
4He

に よ るラ ザ フ t 一ド

後方散乱法 （RBS ）で 評価 した．

3．結 果お よび考察

Fig．1 に as・deposited状態 に お け る Fe−Mg −O 薄 膜 の 組 成

Table 　l　Heat　of　mixing 　for　oxidess ，

酸化物 反応式 生成熱 （kJ／Tnol）

Fe203　　4β Fe ＋ 02 ＝ 2β Fe203

Al203　　4β A1 ＋ 02＝ 2／3　A且203

Sio2　　　Si＋ 02 ＝ Sio2

ZrO2　　 Zr＋ 02 ＝ ZK ）2

MgO 　　2　Mg ＋ 02 ＝ 2MgO

CaO 　　 2Ca ＋ 02 ＝ 2CaO

BaO 　　　2　Ba ＋ 02 ＝ 2BaO

SIO 　　　　2　Sr＋ 02 ＝ 2Sl〈）
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に よ る X 線 回折 の ブ ロ フ ァ イ ル の 変化 を示 す．組成 は MgO

チ ッ プの 枚 数 に よ り変化 させ て い る．Fe 薄膜で は α
一Fe の ピー

クが 観 察 され，MgO チ ッ プ の 面積が 増え る こ と に 伴 い α
一Fe

の ピークが小 さ く，ブ ロ
ー

ドに な り，さ ら に ピ
ー

ク 位置 は低 角

に シ フ ト して い る．これ は，他 の 金 層
一
非金 属 グ ラ ニ ュ ラ

ー
構

造薄膜で 報告さ れ て い るktt果 と同様で あ り
10’
，強磁 性 相 と絶縁

物相の 複合 構 造 の 形成 を示 唆 して い る と 考 え ら れ る，α
一Fc

｛110〕ピ ー
ク か ら求 め た 平 均 粒 径 は，Fe 濃度 が 40〜8D　at ％

に お い て 1DOA 前 後 で あ る．　 Fe 濃度 が 60　at ％ 以下 に な る

と，2θ＝38
°
付近 に ピ

ー
ク （図 中● 印） が現 れ，MgO 量の 増

加 と と もに 大 き くな って い る．こ れ は，MgO の （111 ）ピ ー
ク

と推 察 さ れ る，こ の よ う に Fc−Mg −0 薄膜 の 構 造 は looA 前

後 の 微 細 な α
・Fe 相 と Mg 酸化物相の 2 相か ら な る複 合構造 に

な っ て い ると考え られ る．

　 こ こで，Fe−Mg −0 薄膜中 の Fe 濃度は，　 MgO チ ッ プ数の 増

加 に伴い 減少 し，一
方，Mg と 0 の 濃 度は増 加す る．　 Mg と Q

の 濃 度比 率 は lll の ス ト イ キ オ メ ト U 一に は な ら ず，0 が

Mg よ り過 剰 に 入 って い る．　 Fe一希土 類酸化 物 系軟磁 性 薄膜 に

お い て も，希土 類酸化物の チ ッ プを 使 っ た複 合 タ
ー

ゲ ッ トに よ

り成 膜 した場 合 0 が過剰 c な る傾向が あ る
61．また，酸 素反応

ス パ
ッ タ 法 に よ り成 膜 を行った薄膜で も，0 が 若干過剰 と な る

組成の 領域で よ り良 い 軟磁気 特性 を示す傾向が 見 られ
11．，注 目

すべ き結
．
果 で あ る．

　Fig．2 〔a ），｛b｝に as．deposited状態 に おけ る Fe−Mg −O 薄膜

の 飽 和磁 化 〔BJ と電気抵抗率 （ρ）の 組 成依存性 を示す．全 体の

傾向 と して Fe 濃度の 減少に 伴い，飽和磁化 は減少 し，竃気抵

抗率は 増加 す る こ とが わか る．Fe−Mg −O 薄膜は Fe 濃度 が 40

〜80at ％ に お い て 飽 和 磁 化 10 〜18kG ，電気抵抗率 100 〜

曾
雪
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1000 μΩcm を示 し，　 C 〔广 Al−O ” ．
な どの Co 系グ ラ ＝

ユ ラ
ー
構

造薄膜 と比較 して 高飽和磁化お よ び高電気抵 抗 を 示す．また，
さ らに Fe 系 グ ラ ニ ュ ラ

ー
構 造薄 膜

L2ト
の 中 で も高飽和磁 化 お よ

び高電 気抵抗の 傾向を 有す る．組成 分栃結 果か ら 示 した よ うに

Mg よ り 0 が 遍 剰に入 っ て お り，　．・
部の Fe が 酸化 して い る可

能 性 が あ る もの の 得 られ た 飽和磁 化 の 値 は ， 純 Fe を仮定 して

計算 した 値 とほ ぼ 同程度で あ り，また，Fig，王に お い て α
・Fe
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の ピー
ク が 明 瞭で あ る こ とか ら， 大 部分 の Fe は α

一Fe の 状態

で あ る と考 え られ る．

　Fig．3（a｝．（b）は as −deposited状態 に お け る Fe −Mg −O 薄膜

の 保磁 力 （H 。）お よ び平均 結晶粒径の 組成依存性 を示 す．F正g，3

（a）に示 した保磁 力は，
Fe 濃度が 約 77　at％ に お い て 極小 を示

し，そ の 後 ，
Fe 濃度 の 低下 と と もに しだ い に 大 き くな る．ま

た ， Fe 濃度 が 40〜80　at ％ に お い て 保磁力 は 100e 以下 を 示

し， 幅広 い 組成 領域で軟磁気特性を示す こ とが わか る．特に，

Fe 濃度が 60〜80　at ％ に お い て は，　as −deposited状態で も保

磁 力 は 1　Oe以 下 とな っ て お り，ほ かの グ ラ ニ ュ ラー構造薄膜

と比較 して 低保磁力を得 られ やす い こ とが わ か る
4111・i2P．　 Fig

3（b）に 示 した 平均結晶粒径 は Fe 濃度 の 低下 と と もに 120A か

ら 40A まで 徐 々 に 小 さ くな っ て い る．した が っ て，　 Fe 濃度が

80at ％ に お け る 保 磁 力 の 急 な 低 下 は，　 MgO の 分散 に よ り

a −Fe の 粒子が 微細 化 され た ため で あ る と考え られ る．一方，

さ らに Fe 濃度が滅少 した 場 合に は，結晶粒径 が ナ ノ サ イ ズ に

もかか わ らず，保磁 力 は増加す る．これ は，粒界 相で あ る非磁

性の MgO 相 の 体 積が 増え，α
一Fe の 微粒子 間 の 強磁性結合 が

弱 まっ た ためで あ る と考え られ る
13，．

　飽 和 磁化，保磁力，電気抵抗率な どの 基本特性の 評価に 続

き，高周波透磁率特性の 検討を行 っ た．高周波透磁率 は ， 通常
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Fig．4　（a）Hysteresls　 curves 　 of　 an 　 Fe60Mgi702s 　 thin

丘1m　 after　 magnetic 　field　 annealing ，　parallel（easy ），
and 　 perpendicular　 lhard） to　 the　 induced　 magnetic

anisotropy 　field　Hk．｛b）　Dependence 　of 　the　relative

pe  eab 聾ityμ
’
，μ

”
of 　the　mm 　on　the 　frequency　f．

The 　 calculated 　curves 　 o 正 μ
’

and μ
”

given 　 by　 the

Landau −Lifshitz　 equation 　 of　 motion 　 are 　 shown 　 by

solid 　lines，
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一軸異 方性 に 対 して 垂 直方向に 評価 す る．本研究で は 成膜 時 に

磁 界 印加 な どの
一
軸異方性の 付与を行 わなか っ た ため静磁界中

熱処理 （513k ，1時間） を行 っ た．

　Fig．4（a 〕に，静磁 界 中 熱処 理 援の Fe 。。Mgi メ）23 薄膜 の 磁化

曲線を示す．磁 化曲線 は，熱処 理 時 の 印加 磁 界 に 対 して 平行

（il｝と垂 直 （⊥ ）方 向 の もの で あ る．静 磁 界 中熱 処理 に よ っ て
一

軸異方性磁 界 （Hk）が 誘導 さ れ て お り，そ の 大 き さ は Hk ；7．5

0e で あ る こ とが わか る．保磁力 は磁化容易軸方向で H 。。＝O．6

0e，困難軸方向で H 。h
＝0．270e と い ずれ も小 さな 値 を示 す．

また，困難軸方向で 磁 界 と ともに 直線的に 磁化が 増 大 して い る

こ とか ら，異方性分 散 は少な い と推察さ れ る． な お， as ・de−

posited 状 態 に お い て も，数 Oe の 異 方 性磁界が 生 じて い た

が．そ の 方向 は試料面内で 分布 して い た，した が っ て，静磁 界

中熱処理 は異 方牲磁界の 方向 を揃え る こ とに 寄与 して い る．現

在，as −deposited状 態 で の 異 方性磁界の 原因 は不 明 で あ り今

後 の 課 題で あ る．また，熱処理 に伴 う飽和磁化 の 変化 は 見ら れ

な い が （B、≒ 13kG ），電気抵抗 は 320 μΩcm か ら 260 μΩcm に

低下 した．Fig．4〔b）に，静磁界中熱処 理 を行 っ た Fe60MgnO23

薄膜の 透 磁率 の 周波数特性 を示 し た，透磁 率 は 約 2DOO で あ

り，200MHz ま で の 高周波 に お い て ，フ ラ ッ トな 周 波 数特 性

が得 られ て い る．また，100MHz で の Q 値 （
＝

μ
’
／μ
”
）は 5．7

で あ る．この よ うな良好 な 透磁率特性が得 られ た こ と は，027

0e と い う低保 磁力 と 適切な一
軸異方牲 磁界が 得 られ たた め で

あ る と考 え られ る．Fig．4（b）に は，　 Landau −Lifshitz の 運動

方 程式 か ら導い た式
ldl

に，　 Fig．4（a ）か ら得 られ る B 、，　Hk．お

よ び ρ と Fe の 制 動係 数 a ＝・O．021i51を 用い て 計算 した 透磁率

の 周波数依存性 も示 して あ る．測定結 果 と計算結果は ほ ぼ一致

して お り，単純 な磁化回転 に よ る磁 化過程が 実現 して い るもの

と思 わ れ る，以 上 の よ う に，Fe−Mg ｛ ）薄膜 は as−deposited

状態 で 高電気抵抗 ・高 飽和磁化を 示 し，また異 方柱 の 付与に よ

り良 好な 高周波軟 磁気 特性 を 示 す．した が っ て，ス パ
ッ タ 条件

の最適化 。磁場 中成膜 な ど に よ り新 し い 高周波軟磁気材料 と し

て ，発展 す る可 能性を 有 して い る と考 え られ る．

　 最後 に ，そ の よ うな発 展 へ の 試 み の
一

っ と して，さらな る高
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飽和磁化，高電気抵抗を狙 い ，こ の Fe−Mg −O 薄膜を液体窒素

冷却基板上 に 成膜 す る こ と も行った の で ，そ の 結果 を示 す．
Fig，5 に，液体窒素冷却基 板 上 お よ び 冷却 を 行 っ て な い 基 板

上 に成膜 し た Fe−Mg −0 薄膜 の 飽和磁 化 と電気抵抗の 関係 を示

す．基板 冷却を 行 っ た場 合 に は ，冷却 を行 って な い もの と比較

して ，同 じ飽和 磁化の 値 に お い て 高 い 電 気抵抗率が 得 られ て い

る．基板 冷 却 を行 った 場合，保 磁 力 は 若 干増 大す る が，30e

以下 の 値 を得る こ とが で きた．また 飽 和磁化 と結晶粒径の 関係

を調 べ た結 果，同 じ飽稲磁化を示 す試料で は基板冷却を行 っ た

方が 結晶粒径が 小 さい とい う傾向が 見 られ た．こ の こ とか ら、
基板冷却に よ り組織 が 微細 化 さ れ，電気抵抗率が 高 くな っ た も

の と考え られ る．こ の よ うに，基板 冷却に よ る成膜に お い て，
グ ラ ニ

ュ ラ
ー
構造薄膜を さ らに高電 気抵抗化で き る こ と を見 い

だ した．

4．ま　 と　 め

　高周波 マ グ ネ ト ロ ン ス パ
ッ タ法 に よ り Fe−Mg −0 薄膜を作製

し，お も に as −dePQsited状 態 で の 磁 気特性，電気 抵抗特性を

調 べ ，以 下の 知見が 得 られ た．

　 1．Fe−Mg −
〈）薄膜 の 構 造 は looA 前後 の 微細 な α

一Fe 相 と

Mg 酸 化物相 か ら なる複合構造 を有 す る と考 え られ る．

　2，Fe−Mg −0 薄膜 は Fe 濃度が 40〜80　at ％ に お いて 飽和

磁化 10〜18　kG，電気抵抗率 100〜1000 μΩcm を示 し，従来

の グ ラ＝ユ ラ ー概造 と比較 して 高飽和磁化 ・高電気抵 抗 の 傾向

を有す る．ま た，基板 冷却 に よ りい っそ う高電気抵抗化で きる

こ と も見 い だ した．

　3，Fe−Mg −0 薄膜は 幅広い Fe の 組 成領 域 で軟 磁 気特 性 を

示 し，特 に Fe 濃度が 60〜80　at ％ に お 」・て は保磁 力 10e 以

下 となる．

　4，FefioMgiTO23薄膜 に お い て，磁 界中熱処理 に よ り 伍
一

7，50e の 異 方性磁 界が 誘 導 さ れ た．そ の 透磁率 は約 2000 で あ

り．200MHz まで ほ ぼ フ ラ ッ トな 特性が 得 られ た，
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り行 われ た．
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