
The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetlcs 　SOCIety 　of 　Japan

H本応用磁 気学会誌　23，ll93 −1196 （1999）

　　　　fct　Fe−Ni− N 薄膜の 構造と飽和磁化

Stucture　and 　SatUration　Magnetization　for　fct　Fe−Ni−N 　Films

　　　　　　　　河野有紀子 ・荘司弘樹 ・高橋　研

東 北大学 大学院 工 学研究科電子工 学専攻，仙台市青葉区荒巻字青葉 05（〒980−8579）
　　　　　　　　YKono ，　H．　Sh（’ji，　and 　M ．　Takahashi
　 Dept．　ofElectronics 　Engineerin＆　Toheku 　Univ．，Aoba −）uma 　O5，5衫励 ゴ980−8579
　　　　　　　（1998 年 10月 14 日 受理

71999 年 1 月 21 日採録）

Fe−Ni−N 　 mms 　 were 　fabricated　 on 　 MgO ｛100 ｝single −crystal

substrates 　by　dc　facing−targets　sputtering ，　Structural　analysisand

magnetic 　 measurement 　 were 　 carried 　 out．　 The　 results 　 can 　 be

summarized 　as　f（）110ws；（1＞an 　Fe−Nl・N 　phase　with 　fct　structure

and 　n 　at％ Ncan 　be　fbrmed　in　a　wide 　Ni　content 　range 　from　20

tQ　40　at％ ；（2）Na 重oms 　are　bcated　a重the　body　center 　ofthe 　fct

struc 毛ure ； （3）judging　from 　the　dependenGe　 of 　the　saturation

magnetization 　fbr　fbt　Fe−Ni−N 　 mms 　 with 　 l　l　 at％ N 　 on 　 the　Ni

content ，　it　is　suggested 　that　the　fct　phase　does　not 　strongly 　affect

the　appearance 　ofgiant 　magnetic 　moment 　in　Fe−N 　films．

Key 　words ：fct　structure ，　saturation 　magnetization ，（Feioo−xNix ）
−

Nfilms．

1，は じめ に

　筆者 らは，2．9T （315　 emu 〆g）も の 巨大飽 和 磁化 を有す る と

考え られ て い る α
’t−Fei6N2の 飽 和 磁 化 が 240 　emu ／g（2．4　T）で

あ る こ とを 報 告 した
IM ．さ らに，α

”−Fei6Nz の 飽 和 磁 化 の

値 を別 の 観 点 か ら検討 す る た め に α
”一（Fe−Co）16N2 を作製 し，

そ の 飽 和 磁 化 に つ い て 検討 を 行 っ た
5）．α

”一（Fe・Co）16Nz の

飽 和 磁 化 の Co 濃度の 依存性 よ り α
”−FeL6N2の 飽和磁化 が

240emu ！g で ある こ と を再確認 して い る．ゆえ に，筆者 らは

Fc．N 系 で 観測 され る巨大 飽 和磁 化 の 起源 は 未 だ 明 らか に

なっ て い な い と考え る．

　
一方，  α

”
相は b。t構 造 を有 す るが，＜ IIO＞方 向 か ら見

る と fct構 造 とみ な す こ とが で き る こ と（Fig．1）
6｝，  反 強 磁

性 を示 す γ　−Fc の 格 子 体積 を わず か に膨張させ る こ とで そ

の 磁 性 が 強 磁性 へ と変化 し，2，7 μB もの 磁 気 モ
ー

メ ン トを有

す る よ うに な る とい う報 告
7》が あ る こ と，  V　−Fe の 体 心

位置 に N が 侵 入 し た構 造 を有す る γ
’−Fe4N は 強磁 性 を示 し

大 き な 内 部 磁 場 を 有す る Fe の サ イ トが あ る こ と な ど を 考

慮 す る と，fct構造が飽和磁 化の 増大 に 関係する こ とが予想

され る．

　そ こ で，本論文で は 室 温 で γ 相 が 安定 に 存 在 す る Fe−Ni

合金 に 着 目 し，反応性 ス パ ッ タ リ ン グ 法 を 用 い て （Feioo．

、Ni、）−N （x
＝10−40）薄膜 を 作 製 し，そ の 構 造 と飽 和 磁 化 に つ

い て 評 価 した ．そ の 結果 を も とに fct　Fe−N 相 が 巨 大飽 和磁

化 を示 す 可 能 性 に つ い て 検討 を行 っ た の で 報 告 す る，

2．実験方法
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consi 〔lered　as　a 　distorted　fcc　la枕ice  ．

　成 膜 は，対 向 タ
ー

ゲ ッ ト式 DC ス パ ッ タ 法 に よ り，全 ガ ス

圧 は 10mTorr ，全 ガ ス 流 量 は 20sccm，　N2 ガ ス 流 量 比

〔FN、fFlda）は 0〜20 ％ の 条 件 下 で 行 っ た．基 板 に は MgO ｛100｝

単 結晶 基板 を 用 い ，基 板 を成 膜 前 に チ ヤ ン バ ー内 で 200 ℃

で 2 時問 加熱処 理 し た 後，室温 ま で 自然冷 却 した．

　まず，Ar雰 囲気 中で 50　A の 純 Fe を 下地 層 と して 成膜 （成

膜速度 05A ！sec．）し，その 上 に 3000　 A の Fe−Nt−N 膜を成膜

（成膜速度　4A ！sec．）した．薄膜表面の 酸化防止 の た め の

Cu 保 護層は 成膜 して い な い ，薄膜 の 構造解析 は X 線 回折法

〔Ce −K α ）に よ り行 っ た，薄膜 の 格 子 定 数 は シ ュ ル ツ 反 射法

を用 い て複数 の 回 折線 を観 測 し，Nelson・Rilcy関数を 用 い て

求 め た．飽和 磁化 as の 測 定 は VSM に よ り，組成分析 は

ESCA に よ り行っ た．使 用 した ターゲ ッ トは Ni 濃度 が 10，
20，30，32，5，35，37．5，40at％ の 七 種 類で あ る．なお，タ

ー
ゲ

ッ トの Fe と Ni の 組 成 比 と薄膜 の 組 成 比 に 変化 な い こ と を

EPMA の 測 定 に よ っ て 確 認 して い る，
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3，寞験結果及 び弩察

3一で 構造

Fig．2（・Xb）に N 遊 20，
3 ，・32．S，・35，・37．S，・4。麟 含むタ

ー
ゲッ

トを用 い ，種 々 の 篤ガ ス 流蠶 比 で 作製され た薄膜の X 線回

折パ ターン を 示 す。純 Ar で 作製され た FeLoe．xNLt （x
＝2 ，

30，325 囀膜で は，2e ・ 7Pt 付 近 にα相 の （20。｝か らの 回折線

が、2θ＝52°

付近 に はα （no ）か らの 回 折線が観測 され る．

薄膜の Ni濃度の 増加 とともにa（200）か らの 回 折線 の 強 度 が

減少 して い る．　Fe6sNi3s薄膜で は，α（n  ）か らの 回折線以外 に

基板 と重なっ て観測 されて い な い が，
シ ュ ル ツ 反射法に よ
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Flg．2（b）　X−ray 　dif倉action 　pattems　fbr（Feiao．，
Nln）・N （x 胃 35，

37．5，4  ）　films　deposited　at　various　FN2asttmat（％）・

む薄膜の 膜面を振 けて 測定するこ とに よ tp
’
　v 相の （11s＞tlS基

板面 に 対 して 平行 に配向 して い る こ と を確か めて い る，Ni

組成が 375 ％ 以上 の 薄膜で は a 相か らの 回折線は全 く観測

されず，γ相の （111）が基板 に対 して 平行に配 向 して い る こ と

を確誌 して い る．い ずれ の Ni濃度の タ
　

ゲ ッ トを用 い て 作

製され た薄膜 にお い て も，N2ガス 流瀲比 の 増加 と ともに 2θ

＝6 
゜

付近 に fCt棺の （0 2）か らの 回折線が観測され る よ う

に な り，そ の ピーク位置は 低角側 へ とシ フ トして い る．さ

ら に N2 ガ ス 流量 比 を増加 させ る と基板 と重 畳 して 園折 線

は観測 され ない が，シ ュ ル ツ 反射法 に よ りs相 が形 成 され

る こ とを確認 し て い る．なお，シ ュ ル ツ 反射法か ら決定 し

た fct構造 と基板 との 方 位関係 は 次 の とお りで ある．

　　　　　　　　　fct＜ 100＞ 11　Mg （］）〈 量 0＞

　　　　　　　　　 fet（00D 〃MgO （lOO）

　Fig．3 に ESCA に よ り測定 した膜 中の 窒 素濃度を N2 ガス

流量比 に対 して 示 す，い ず れ の Ni 濃度の 薄膜に おい て も

N2ガス 流量比 の増加 と ともに単調 に窒素瀁度が増加 して い

る こ とが わ か る，Nzガス 流量比 の 増加 に伴 う fCt（002＞の ピー

ク位置 の 低角側 へ の シ フ トは 窒 素濃度の 増加に 対応 して い

る こ とがわか る．

　 F量g．堀 こ fet構造の 格子 定数 α，　c 及び 礁 を窒 素濃度に 対 し

て 示 す．a
，
　c 及 び 吻 と もに窒 素 濃 度 の 増 加 に と もない 単調

に 増加 し て い る こ とが わ か る．また、窒素 を 11at％ 含 む こ

とで fct構造を有する（FeiO。．．Ni．）
−N （x 　・・　20〜40）薄膜 が形 成 さ

れ て い る こ とが わか る．X 線圜 折 パ ターン の 低 角側 の 2θ
＝

27°

付近 に窒素が 体心位置 に侵入 す る こ とに起 因す る回折

線が観測 されて い る こ と及 び窒素原 子 が 格子 間 に侵入 した

場合 には さ らに 大 きな c 軸の 伸び が 期待され る こ とか ら，

窒素は fet構造の 体心位置 に存在する と考えられる．

　 Fig．5 に X 線回折法 に よ り決定 した 薄膜 中に形 成 され て

い る棉を窒 素濃度と Ni 濃度 に対 して 示 す。純 Ar プラズマ

中で 作 製 され た Fe． ．．NL （x
＝0〜40）薄膜の 場合，　Ni濃度 が 0
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〜 32．5at％付近 まで はα相，32．5〜 37．5　at％付近 で はα相とγ相，

37．5 麒％ 以上 で はγ相 が 形成 され る，こ の 傾向は こ れまで に

報告され て い る状態図 の 室 温 で の 傾向とほ ぼ一
致す る

8，．

こ れ らの 薄膜 に窒素を 添加 す る と fct構 造 が 形 成 され る．

FG−Ni薄膜 で はa 相が形成 される 20　at％Ni にお い て も fct　M

造 が形 成 され る こ とが わ か る．さ ら に窒素 を 添加 す る と ε

相 が形成 される．Ni の 低 濃度側 にお い て は bcc格子（α 相》の

c 軸方 向に 窒素が侵 入 した α
’

相（bct構造）が 形成 され る．

3−2 飽 和磁化

　Fig．6 に（Fei。。．xNix ）
−N （x

＝10〜40）薄膜 の 飽 和 磁化 を窒素濃

度に 対 して 示 す，い ずれの Ni濃度の 薄膜 にお い て も窒素濃
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Fig．5Phase　changes 　in（FeLoo．KNi ．）−N　films　vs．　the　Ni　and 　N

contents ．
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度の 増加 と と もに飽和磁化 は単調 に減少 して い る こ とが わ

か る，ま た，α 相か らfCt　ue造 へ と結晶構造が 変化 した とき，
飽 和磁 化が 不連 続的 に減 少 して い る．

　窒 素 を 11at％ 含み fCt構造 を有す る fct・Fei6N2が 巨大飽 和

磁化 を示 す 可 能性に つ い て 検討 す るた め に，Fig．7 に fct・

（FCiO“．xNiJh6N2 ，　fct−（Fc，oo．．NL ）g4N6 及 び Feioa．．Ni。vaUtの 飽和磁

化をNi 濃度 に対 して 示す．図 中に は ス レ ーター・ポー
リン

グ曲線を も とに計 算に よ り求め た飽 和 磁化 の 値（点線）及 び ，

すで に 報告され て い るγ
’KFeloo．．Ni。）4N （x

＝0，10，25）の 飽和

磁化 の 値（●）を示 し た．（FecoNiiO）sgNn 薄膜に おい て は，α
’
相

とfct　es造の 二 相状態 に なっ て い るが，参考の ため 飽和 磁 化

の 値も示 した．純 AI プ ラズ マ 中で 作製され た Fei。。．sNix （x ＝

10〜40）薄膜 の 飽 釉磁 化 は x　
・＝

　10にお い て 220　emU ／g を示 し，
Ni 濃度の 増加 と ともに 飽和磁化 は減少 す る．Ni 濃度が 35

at％付近 で飽和磁化の 不 連続的な変化が見 られ る．こ れ は

ス レ
ー

タ
ー・ポーリン グ 曲線か ら求め た飽和磁 化 の Ni濃度

依存性 に ほ ぼ一
致す る．窒素 を 6a既 含む fCt・（FeL。。．xNix ）

・N（x
＝30〜40）薄膜 の 飽和 磁 化は x ＝40 の ときの 143　emU ／gか ら x

＝30 の ときの 158emufg へ と単 調 に 増加 して い る．一方 ， 窒

素 を 11at％ 含む fct・（Feioo．xNix ）−N（x 　・・　20〜40）薄膜 の 飽和磁化

は x ＝40 の ときの 122　emutg か ら x ＝20 の とき の 154　emu ／g
へ と増加 し て い る．すで に 報告 され て い るY

’・
（Felo。．xNiN ）4N （x

＝O，10，25）に お い て は，x 　
・・

　25 の と きの 1　SO　emu ！g か ら x ・・O
の ときの 196emu ！g へ と Ni濃 度 の 減 少 と ともに飽 和磁 化 は

増加 して い る．窒索を 11at ％ 含む fct（FetO。一．Ni．）−N 〔x
＝20〜

4e）薄膜 の Ni 濃度 に 対す る 飽和磁 化 の 変 化 は Y
’一（Fei。。．

sNix ）4N （x
＝O，10，25）の 飽 和 磁 化の 傾向と同様 で ある こ とが

わか る，した が っ て，Y
’一〔Femo．xNix ）4N （x ＝＝O，10，25）の 飽 和磁

化 の Ni 濃度依存性 を考慮 し，窒素を ll　arv／。含む fct−（Feb。。．

xNiK ）−N 薄膜の 飽 和 磁 化 を x 二〇 へ と外挿する と，そ の 値 は

220　emu ／g と推定 され る．以 上 の こ とよ り，窒 素を llat％含
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Flg．7　Changes 　in　〔Ts　of 　fbピー〔Fe監oo．xNix ）麈5N 乃 　fct−（Fcioo−．Ni．）g4N6

and 　Fe
［。、．、N い s．　the　Ni　content ・

む fct　Fe・N 相 が巨 大 飽 和磁化 を示 す可 能性 は ない こ とが 推

察され る、

　　　　　　　　　　 4　 まとめ

　対向ターゲ ッ ト式 ス パ ッ タ リン グ法 を用 い ，MgO ｛loe｝単

結晶基板 Eに，（Feioo．．NiJ −N（x・・＝Io・−40）薄膜を作製 し，そ の

構 造 及 び飽 和 磁 化 につ い て 検討を行 っ た結果，以下 の こ と

が 明 らか とな っ た．

  　Fe−Ni 薄膜 に 窒 素 を 添加 す る こ とに よ り，Ni 濃度が 20

　　
〜40at ％ の 範 囲 で 窒 素 を llat％ 含 む fct−（FCtoo．。Nix）−N 相

　　 が 形 成 され た，

  窒素 は fct構 造の 体心位 置に侵 入 して い る と考え られ

　　 る．

  （Fei。。．、Ni，）
−N 薄膜の 飽和磁化 は窒素濃度の 増 加 と と も

　　 に 単調 に減少 す る．

  11at％N を含む fct−（Fei。。．xNix ）−N の 飽和磁化の Ni 濃度

　　依存性よ り，fct　Fe−N （11　at％）は 巨大飽和磁化を示 さな

　　 い こ とが示唆 され た．
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