
The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetlcs 　SOCIety 　of 　Japan

日本応用磁気学会誌　23，867−870 （1999） 〈論　文〉

PRS 法で作製 した FeSi／FeSio 多層膜の 軟磁気特性
Soft　Magnetic 　Properties　of　FeSi ／FeSiO 　Multilayered 　Films 　Prepared 　by 　PRS 　Method

　　　　　　　　 平本雅祥 ・松川　望 ・榊間　博

松下電器産業 （株）中央研究所，京都府相楽郡精華町光台 3−4 （  619−0237）

　　 　 　　 　 　　 　　 　 　　 　M ，Hiramoto ，　N ．　Matsukawa ，　 and 　H ，　Sakakima

Central　Research 　Laboratories ，　Matsushita 　Electric　Industrial　Co．，　Ltd．，3−4 　Hiharidai ，　Seika，　So γα肋 ，　KNoto 　6ヱ9−0237

　The 　soft 　magnetic 　properties 　of 　Fe（Si）／Fe（Si）O 　multilay −

ered 創 ms 　were 　investigated，　 The 　films　were 　prepared 　by
the　pulse−reactive 　sputtering （PRS ）method ，　which 　enables

multilayered 　films　to　be　deposited　as 　fast　 as　single 　films．
The 　soft 　rnagnetic 　prQperties　of　the　as ・prepared 　nlms　were

improved　by　adding 　Si，　 The 　films　show 　B。　of 　l，82−1．87　T

and μ、
’
of　around 　IOOO　at　300 　MHz ．　 A 　film　wi しh　B 、　of　l．82

Tshows μ 1
’

of　around 　1000　at　35D 氏IHz，　even 　after 　pattern −

ing　into　18，5 μm −wide 　stripes ．

Key 　words ； Fe−Si　alloy ，　multilayered 　films，　soft 　magnetic

matcrial ，　 thin　filrn，　 high 　 saturation 　 magnetization ，　high−

frequency　permeability ，　high−density　rnagnetic 　recorCling

L は じ め に

　磁気記 録の 高密度化と 高転送 レ
ー

ト化に 伴い ，記録 ヘ
ッ ド材

料に は，高飽和磁 束密度 とと もに，数百 MHz 帯 で 優 れた周波

数 特 性 を もっ こ とが 求め られ て い る，特 に マ
ージ型ヘ

ッ ドで

は，狭 トラ ッ ク化 に伴 う記録 ポ
ール の 高 ア ス ペ ク ト化 の た め

に，反磁 界 などに よ る周 波特性 の 劣化が 懸念さ れ る．反磁界を

抑 制 し，優れ た高周波特性を得る手段の
一

つ と して，記録材料

を，静磁結合型 の 多層構造 に す る こ とが検討 されて い る
1）．しか

しな が ら，多層膜 形成 は 単層膜 に 比較 し，成膜時間が 長くな る

な ど の 生産上の 課題が あ る，ま た，GMR 素子の 熱安定性を考

慮 す れ ば，成膜温 度が低 くかっ 成膜直後 か ら高周 波特性 を もっ

こ とが望 ま しい ．

　我々 は，静磁結合型多層膜の 高速成膜を 目的 と して，パ ル ス

リ ア ク テ ィ ブ ス パ
ッ タ リ ン グ 〔PRS ）法

z）”5）用 い て 作製 し た

FeSi／FeSio 多層膜 に つ い て 検討を行 っ た．

2．実 験 方 法

　Fig ，1 に ，　 PRS 装 置の 概略図 を示 す．　 PRS 法で は，　 Ar ガ ス

で 金 属層 を成膜中に 間欠的 に反 応性 ガ ス （02 など）を導入す る

こ とで，金属／金属 化合物 の 多層膜 を，単層膜 と同程 度 の 成膜

速度 で 作製 で きる．本 実 験 で は Fe ま た は FeSi合金 夕
一

ゲ ッ

トを 用 い ，TiMgNio 基板上 に Fe（Si）0 層 を下 地層 と して ，　 Fe

（SiVFe （Si）O 多層膜 を約 1 μ m 作 製 した．基 板 温度 は室 温 で あ

る．Fig．2 に 本実験 で 用 い た代表的な 酸素パ ル ス 導入 時 の プ ラ

ズマ 分光を示す，測定 波長 は，Ar＊
（772　nm ），　QI（777 　nm ）で あ

る．図の よ うに ，連 続的 に 導入 さ れ る酸素 ガス の た め に，実際

に 作 製 さ れ る多層膜内 で は，少 な く とも酸素 の 組成 変調 が 存在

す る こ とが わか る．な お，本文 中で は便宜 上，Fe（Si＞層，　Fe（Si）

O 層 そ れ ぞ れ の 層厚 を，外挿法 5）
に よ り求 め て い る ．試料 は 必

要 に 応 じて 真空中 で 磁場 中熱処理 を行 っ た．

　飽 和 磁 束密 度 〔Bs）は 振 動試 料 型 磁 力 計 （VSM ），抗磁 力 （H 。）

li　BH ル ー
プ ト レ

ー
サ，初 透磁 率 の 周 波数特性 （Pt

−f）測 定は 1

ターン コ イ ル 法，飽 和磁歪 定数 （袖 は光 て こ 法 を用 い て 測定 し

た．電気抵抗率 （p）は直流の 四探針法を用 い た．膜の 微 細構造

は透 過型電 子顕微鏡 〔TEM ），膜 組成 は EPMA で 分析 した．膜

の 内部応 力 は，基板 の 反 りか ら見積 も っ た．また膜 の 微細加 工

は Ar イ オ ン ミ リ ン グを用 い て 行 った．

3．結果 お よ び考察

　3．1FeSi 層，　 FeSio 層の 厚み依存

　磁 性 層 ／非 磁性 層 の 多 層 膜 は，静 磁 結 合 に よ り磁 壁 エ ネ ル

ギ
ー

が 低下 し，抗磁力が小 さ くな る こ と が知 られ て い る
6），また

こ の よ うな 多層化に よ る抗磁 力 の 低 下は FeSi ／Sio2 多層膜 に

っ い て も確認 されて い る
7〕．そ こ で ，総膜 厚が約 1μm の FeSi〆

FeSio 多層膜 に お い て，軟磁気特性 の FeSiO 層厚み お よ び

驫
strate

get

Fig．　l　 Schematic　of　the 　pulse −reactive 　sputtering

apparatUS ．
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目本応 用 磁気学会 誌　 Vol．23，　No ．3，正999 867

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetics 　Society 　of 　Japan

FeSi 層厚 み依 俘性 を調 べ た．　 Fig．3 に FeSi層 を 70　nm （層数

14） と した と き の 困雌 軸 方 向 の 抗 磁 力 Uc と 初透 磁 率 ！ti
’
（1

MHz ｝の FcSiO 層厚 み依存 を 示す．磁性層組成 は Fe−4．2　wt ％

Siで あ る，　 U 。，tti
！
はい ず れ も FeSio 層厚 み が 約 6〜9nm 程 度

で 最小 「直あ る い は 最大 値を 示す．H ，、が最 小値 を 示す FeSiO 層

の 値 〔6nm ）は，　 FeSi／Sio2膜
7）
で 報 告さ れて い る SiOz層 の 値

（3nm ）よ り厚 い も の の ，　 Hc の 変化 は FeSifSio2多層膜
η
と 同

じ傾向を 示 1．、，PRS 法 で 作製 L た FeSi／FeSiO 多層膜 は，静磁

結合型 の 軟磁性膜 とな っ て い る もの と思 わ れ る．静磁結 合 に よ

る磁 壁 エ ネ ル ギ
ーの 減少は磁 壁移動 を伴 う初磁化過程を 容易に

す る．Lた が って μ／

’
の 変化 は ，　 l　MHz で の μ1

’
が 磁壁移動 に よ

る も の で あ れ ば，私 の 変化と 同様 に 考え る こ と が で き る と思

わ れ るが，3．4 節で さ らに 高周波 で の 検 討 を行 う．

　 次 に ，FeSiO 層 を 6nm と し，　 FeSi層 厚み を 70，100，150

nm （層数は 14、10，7） と変え た と きの 歓磁気特性を調べ た ．

Fig．4 に 示す よ う に，払，μ〆は FeSi層厚 み が 増え る に従 い ，増

加，あ る い は減 少す る傾向を もっ ．こ れ は層数 の 減 少 と磁性層

の 厚み の 増加 に よ り，磁性 層間の 静磁結 合が 弱 くな っ た こ と に

よ る と思わ れ る．

　 3．2　Si組成依 存

　Fig，5 に 磁気特性の Si組成 依存 を調 べ た 結果を示す，　 Fe（Si）

層厚み は 10nm ，　Fe〔Si）O 層厚 み は 6nm と した，層数 は 10 で

あ る （以 下で は，［（Fe（Si）〔1OO　nm ）／Fe（Si）O （6　nm 〕］× 10 と表

記する）．飽和磁束密度凧 は，Si量 の 増加に 従 い 単調 に 減少 す

る．Fe 〔Si）単層膜 と 多層膜 の Bs の 比較か ら，そ れ ぞ れ の 多層膜

中の 非磁性層の 割合は 6〜7％ 程度 で あ った ，ま た ，飽和 磁歪

定数 λ、は磁 性層 中 の Si量が 増 加す る に従い，負か らiEの 値に

変化 し，約 2wt ％ で 0 となる．こ れは，多層膜 が 〔llO＞面 配向

を して い る こ とを考慮 すれ ば，バ ル ク の Fe（SD含金 の 値 と ほ ぼ

同 じで あ ると い え る．抗磁力 ff。は，　 Asが 0 近傍の 組成で 最小

値を取 らず，A、 が 1× 105 程度 とか な り大 きな値 を示 す組 成 で

最小値 を と る．多層膜 の 内部 応力 δ はい ず れ も
一Q、2〜− O．25

GN ／m2 の 圧縮応 力を示 した．したが っ て，4，2　wt ％ Si組成 の

多層 膜の 磁気弾性 エ ネル ギ
ー

λ、x δ は 3kJ 〆m3 程度で，向 きは

膜面に 鋸直方向と な る，こ の 値は磁 歪 に 敏 感 な パ ー
マ ロ イ の

Kl な どに比べ て 1桁 大 きな値 で あ るが，　 Fe−4．2　wt ％Si の Kl

〔〜30kJ〆m3 ）に比較す る と 1桁小さ な値で あ る．　 FeSi！FeSiO

多層 膜の 軟磁気 特性 は，大 きな K1 の た め に 比 較的磁歪 に 影 響

されに くい もの と思われ る，一方，Fe／FeO 多層膜で は，　 Fe の

Kl が 47　kJ／rn3 と，　 Fe−4．2　wt ％Siに比 べ て，1，6倍程 度で あ

るに も関わ らず，艮 は 6 倍以⊥異 な る，そ こ で，そ れ ぞ れ 多層

膜の 微細構造観察を行 っ た．Fig，6 に FeSi／FeSiO 多層膜 （Si
＝4．2wt ％），また Fig，7 に ，　 Fe／FeO 多層膜の 断面 TEM 写真

を 示す．FeSi／FeSio 多層膜は，設計値の よ う に ，100　nm の

FeSi層 と 6nm の FeSiO 層か らな り，　 FeSi層 は FeSiO 層で

明瞭に 分断 され て い る．FeSi層 は柱状晶で で きて お り，高 さは

100nm で あ る，また TEM 観察面 が 住状 晶の 任意 の 断面で あ

る こ と を考慮す れ ば平均的な結晶幅は約 40　nm と見積 もれ る、

FeSio 層上 の FeSi初期 層 に は，微結晶層 が わ ずか に観察で き，

こ れ は導入 した酸素の組成変調の 影響と思 われ る，こ の 膜 の 電

気抵抗率 は D．7μΩm で あ っ た．一
方，Fe／FeO 多層膜 で は，設
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Fig ．5　Saturation　 magnetic 　f！ux 　density　Bs，　 coercM −

ty　Uc 　 and 　saturation 　magneto
．striction 　As．　 of 　Fe 〔Si：ト／

Fe〔Si〕O　multilayercd 　films　as 　a 　function　of 　the　Si

content ．

計 値 の 層 厚 み を もっ 多層構造 を示 して い るが，FeO 層 内 に は

Fe と思 わ れ る微結晶が 存在 し，　一
部の Fe結晶粒は，数層 に わ

た り粒成長 して い る、したが っ て．Fe〆FeO 多層膜の ff。が

FeSi／FeSIO 多層膜に 比 較 して 大 き な値 を示す原因 は，　 Fe〆

FeO 多層膜 で は，静磁結 合型多層膜 が 形成 されて い な い た め で

あ る と考え られ る．ま た 酸化物層 内に含ま れ る．酸化 物生 成 自
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山エ ネ ル ギ
ー

が 低い Si 元素 は，磁陸層 を明 瞭に 分断す る働き

を もっ もの と考え られ る．

　 3．3　 高周 波特性

　2ユ 節で 述べ た よ うに ，静磁結合型 の 磁性多層 膜は，磁壁 エ

ネル ギ
ー

が 低い た め に，磁 壁移動を 伴 う初透磁 落を 高め る効果

が あ る もの と思 わ れ る．そ こ で 磁 壁移動 が追 随 しない と仮定 で

き る高周 波 （
〜1　GHz ）で の 初透砿 千ζの 測 定 を 行 っ た．　 Fig，8 に

Si組成 の 異 な る ［（Fe（Si）（100　nrn ）！Fe（Si）O （6　nln 〕董× 10 多層

膜 の 磁化 困難 軸方 向の μ
一f特性 を示 す．初透 磁率 μ 1

’
は，Si 量

fJ
’SVJ凵す る ほ ど 高 くな り，3．O　wt ％ 以 土 で は 300　MIIz で も

looo 近 い 優れ た値 を小 す．こ れ は，　 Fig，5 で，　 Si量力 比較的

多 い と きに 鼠 が 低 い 値 を示 した傾 向 とほ ぼ 対応 して お り，静

磁 糾 合 が，磁 化 回転 過 程 に も影 響 し て い る も の と思 わ れ る．

Fig，6 で 示 した よ う に，磁性 層組成 が Fe−4．2　wt ％ Si で あ る

FeSifFeSio 多 層膜 は，ラ ン ダム 異 方
」
眦理論

s］か ら導 か れ る交

換結合領 域 L、．一’18nrn （交換 ス テ フ ィ ネ ス 定数 A 〜1（＞
11
　J／ITI

と して計算）よ り大 きな 結晶粒で 構成さ れ て い る．一方，Hoff−

rnann の 理論 を 用 い れ ば
9）．10），夛層 化 に よ る 磁性 層間 の 静磁結

合に よ り，磁 化方向か そ ろ った結合領域 が，異 な る磁性層 に ま

で 広 が り，こ の 領域内に 含まれ る結品粒の 数 η か増 え る こ とで

実効 的な磁 気異方
．
性 κ。1f が 山 式 に 従 っ て 低 下 す ると考え る こ

とが で きる．

　　K 。ff
− K／ni

・’t
　　　　　　　　　　　　　　　　 〔1）

す なわ ち，FeSi／FeSio 多 層膜 の 復 れ た μプ 特 雛は，磁．陸層間

の 靜磁結 合 を介 した 実効的な 異 方性 エ ネル ギ
ー

の 低下 にkLtl　di
る もの と思 わ れ る．

　Fig，9 に 4．2　wt ％Si の FeSi／FeSiO 多1曽膜 を市 18．5μ m ，長
さ 8mm の ス ト ラ イ プ状 に パ タ

ー
ン ニ ン グ した と きの ge

−f 特

性を示す．ま た Fig．10 に ビ ッ タ
ー
法で 観察 した 磁区構造 を示

す．こ こ で ，パ タ
ー

ン 幅 は，光 学顕微 鏡観察 と飽 和磁化 か ら見

積 も っ た値で あ る．10MHz で の 初透磁 イくμ〆は パ タ
ー

ン ニ ン

グ以 前の 値に 比 べ 30％ 程度減 少す る もの の 350　MHz で は よ

り 高い 値 を示す．磁壁 は ス トライ プ 幅方向 に 不規 則 に 伸 びて お

り，ネール 磁 壁対 と思 われ る 構 造 を もっ ．エ ッ ジ近傍 は 加丁 む

ら の た め に観察が 困難で あ る が，特に 大 きな 還 流 磁区 は 観察 さ

れ な い ．こ の た め に，10　MHz で の μ、
’
の 低 ドは，還流磁 区 に よ

る 実 効的 な 磁化 回転 領域 の 減少
1
吻 影 響 は 比較 的小 さ く，む し

ろ，ス ト ラ イ プ形 状に よ る
一

軸 圧 縮 応 力 の た め に ，磁 化が 幅方

向 を向 きや す くな り，困難軸 方向 の 異方性磁 界 が 強 ま った た め

と思 わ れ る ．350MHz で の f特性 の 向上 に は，こ の 異 ん陸の 増

加 と と もに，ス トラ イ プ 加⊥ に よ る 膜表面の 増加力 実護的 な 渦

電流 預失を滅少さ せ た こ とに よ る と考え られ る．

　 3．4 　耐 熱処理 性

　Fig．11 に 4．2　wt ％Si多1曽膜の μ …

’
の 熱処 運依 俘を示す．成

膜直後の 多層膜は，粒の 入射角な ど の 影響 と思 わ れ る 異方性を

もつ ．こ の 多層朕 の 困 難軸方 向 に平行 に磁 界 をか ける こ とで，

200℃ 杜度の 低 温熱処 理で も磁 界 方向 を磁化 容 易軸 と す る異方

性を付与す る こ とが で きる．磁気特性 は 300℃ 程度の 熱処理 後

まで 1自」上 が見 b れ る．こ れは磁 界 中熱処理 に よ る異方 性分散 の

減少の 影響 と思 わ れ る．ま た 300℃ 以 上 の 熱処理 で の 磁気劣化

は，FeSio 層 内 で の Fc 微結 晶 の 折出 や磁 性層 の 粒成 長 あ るい
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［FeSl（IOe　nm ）／FeSiO （6　nm ）］× 10　［4．2　wt ．％ Si］

猟

凵
trate

↓
Fig，6　Cross−sect めnal 　TEM 　images　of 　FeSi／EeSiO

multilayercd 　filヱn ，

［Fe （100　nm ）／FeO （6　nm ）ユ× 10

Fig．7　Cross−scctional 　TEM 　images 　of 　Fe ／FeQ 叮ユulti
−

！ayered 　filni，

　 　［FeSi （100　nm ）／FeSiO （6　 nm ）］x10

10000

一
気

1000

100

　 　　 　　 10
　 　　 　　 　 　 10　　　　　　100　　　　　1000
　　　　　　　　　 Freaquency （MHz ）

Fig．8　Dependence 　 of　tbc　initial　permeability μ、
’
of

the　Fe（Si）／Fe （Si）O　 multilayered 　films　on 　the　fre・

quency ．

は層間拡 散 な どに よ り，磁 陸層 間の 静 磁紺合 が弱まった こ とに

よ る もの と思 わ れ る，

4．ま　 と　 め

　金 属／全 属化合物 の 1
「5速成膜 法 の

一
っ で あ る パ ル ス リ ア ク

テ ィ ブ ス パ
ッ タ リ ン グ （PRS ）法 を用 い て，　 FeCSi）／Fe（Si）0 多層

膜を低 温咼 速作製 し，磁 気特性 を評 価 した．

　FeSi〆FeSio 多層膜は，　 Si添 川量 か 増え る こ と で 隣合 う磁 性
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［FeSi （100　nm ）〆FeSiO （6　 nm ）］x10

10000

1000

100

10

　　 　　　　 　 10　 　　　　 100 　 　　　 1000

　　　　　　　　　 Freaquency （MHz ）

Fig．9　Dependence 　 of 　the　initial　permeabilityμ、
’

of

the　patterned 　FeSi 〆FeSiO 　 multilayered 　film　 en 　the

frequency ．

一

〇　　 20 μ m

Fig．10　Domain 　structure 　of　the　patterned 　FeSi／
FeSiO　 IIユul ω ayered 　film．

層 が 分 断 さ れ，静磁結合型 の 磁気特性を 示す．Siが 3．O　wt ％

以上 で は．B、は 1，87〜1，82　T を示 し，λ，が 0．7〜1．2 × 10
−5

と

比較 的大 き い に も関わ らず，透磁率 〜1000 （300MHz ，膜厚 1

μ m ）の 優れ た高 周波特 性 を示 す．こ れ は磁性層間 の 静 磁結 合に

よ る 実効的 な磁気 異方性 の 減 少 に 起 因す る もの と思 わ れ る．ま

た Siが 4．2　wt ％ の 多層膜で は，幅 18．5μ ln の ス トラ イ プ 状 に

微細加工 後 もμ i
’
1000 （350MHz ）の 優 れた 高周 波特 性 を示 し，

高転送対応 の 磁 気記録 ヘ ッ ド材料 に 使用可能で あ る と考え られ

る．

870

10000

R

垂
じ 　董000

ミ

　 　 　 　 　 100

　　　　 　　　 0　　　　100 　　　200　　　300 　　　400

　　　　　　　　　Annealing　temperature （℃ ）

Fig，11　Dependence 　of 　initial　permeability μ i
’
of　the

Fe（Si＞／Fe （Si｝O　rnu 比ilayered　films　on 　the　annealing

temperature．
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