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　 Micros匸ructural　 changes 　in 山e　inihal　growth　 stage 　of 　Cu　films

fabricatcd　b｝sputtering 　and 　evaporation 　are　discussed．　Du血 g　and 　aiter

depQsid（m 、山e　 amplitude 　 V　 of 　 surface 　 acDustic 、、aves （SAWs ）

propagated　on　the　piezeelectriじ substtrate　through　the　films　depositcd　on

iしand 山e　clcc畄cal　shcet　resisほvity　of 　the 黴ms ，馬，　werc 　measured ．
「
lhe　su 曲 ce 　morpho 垂og ン

・ofthe 巒 ms 　was 　examhled 　by　us血g　an　atomic

沁に em 且。roscope ，　 As　 a　 resu ［t　 it　 was 　 lb  d　that （1）the　 critical

thickncsses　dp，　at　which 血e　islands　ofamm 　begin　to　perco！ate，　and ら
a1　which 　dlc　film　becomes“vo −dirnensionally　eontinuou ＄ ε囗re　smalier

in　sputter−deposited　丘lms　血an 　in　evaporated 　ones ；（2）　tilo　sur藍ace

roughness 　of 　sputter−deposited丘lnis　is　smallcr 　than　that　of 　cvaporated

flims；and （3）microstructural 　change 　that由creases 　the　average 　inter−

islalld　spacing 　is　hardcr　to　achieve 　in　sputter −deposited　films　than　in

e、
．
aporated 　ones ，
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1．はじめに

Co1Cu多層膜 の 巨大磁 気抵抗（GMR ）効果 は，成膜方法ならび に

成膜条件に 強く依存し，蒸 着 法で はス パ ッ タ法と比較 して
， 多層 膜

の 積層構造の 平坦 性が 劣化するため にGMR 効果が観測 され にく

い
1｝．この ような積層膜の 構造の 変化は，主 に 薄膜の 初期成長過程

の 相 違によっ て もた らされ ると考えられる，薄膜の 成長過程の 研究

に は，主に 薄膜の 電気抵抗の そ の 場測定法が用い られるが 2｝i），成

膜 方法の 違い に っ い て詳細 に研 究され た例 はほとんどない ，近年，

久 保 田らは A樽 膜 に つ い て，ス パ ッ タ法な らび に蒸着 法で 作製 さ

れ た場合の 成長 過程 に つ い て 研究を行い ，ス パ ッタ膜 は 蒸着膜と

比 べ て，約 117の 薄い 膜厚で 島状構造の 連続化が 起き，表面ラフ ネ

ス も小 さい ことを報 告 してい る
6）．著者らは，これ まで に 弾駐表面 波

〔Surthcc　Acoustic　Wave； 以 下SAW ）の 振 幅と，薄膜の 電気抵抗の

そ の 場測 定の 手法 に より，薄膜の 初期成 長過 程 の 解析 を行い ，金

属 膜 にお い て，薄膜 の 構造が 島状か ら連続状に 変化する駒享
7）・S），

および連続状か ら二 次 元状 に変化 す る膜厚
S），が 求め られ るこ とを

報告して い る．また，薄膜 の 初期成 長過程 にお い て，成 膜を中断し

た場合の SAW の 振 幅ならび に薄膜 の 電 気抵抗の 時間変化を検討

することにより，薄膜の 微細構造 の 変化 が観測できることを報告して

い び ．そこで ，本報で は 成膜方法 ならび に 成膜 条件の 違い による，

金 属膜の 初期成長過程の 相違を詳細に調 べ るた めに ，ス パ ッ タ法

ならび に蒸着法により，Cu 薄膜を作製し，成膜 中お よび 劇 莫判釿後

の SAW の 振 幅と電気抵 抗の 変 化を測定し，検討を行っ た．

2．実験方法

Fig，1に基板 の 概略 図を示 す．基板には 128
°

回転Y 板X 方向伝

搬 の LiNbO3単 結 晶 を 用 い ，基 板 上 に 設 け た す だ れ 状 電 極

（lnterdigita［transducer）を用 い て 45　MHz の SAW を伝 搬 させ た．

SAW の 伝搬方向に 直交 する方向に 電気 抵抗測定用 の Au電極を設

けた
s＞．基板 温度 は室温 として ，対向ターゲ ット式DC ス パ ッタ法お よ

び電子 ビーム 蒸着法に より，6mm 幅の SAW の 伝搬路上 に5× 10

mm の 大きさで Cu薄膜を作製した，成膜速度は0．1〜25　A 〆sec の 範

囲で 変化 させ た，ス パ ソタ法にお い て は，到 達真 空度を4XIC〕
．7rlorr

以下，Arガ ス 圧 を1　mTo1T
一

定とした，蒸 着 法 に お ける膜厚 お よび

成 膜速度 は，水 晶振 動子 式瑁鄭 藝計に より求 め，成膜 時の 真空度を5

xIO
’
ア
「
lbrr以 下とした，　 SAW の 伝搬特性 は，受電電 極〔Pasg．　iv・e

transducer＞を用い ，成膜中の Cu薄膜を通過 して きたSAW の 振 OE　v
を，膜厚 もしくは 時間 の 関数 として 測 定した，成膜中の 薄膜の 竃気

抵抗の 測定 は デ ジタル マ ル チ メ
ー

タ
ー

を用 い て 直 流二 端 了法 で

行っ た ，二 次元 化膜厚 の 決定に 際して は，成 膜終 了後，真空 を破 ら

ず に四端 子 法 により電 気抵 抗 の 測 定を行 い ，リード線等の tt気抵

抗分を二 端子法 で 測定 した値か ら差し弓1い た．

Cu薄膜 を成膜後，原子 問力顕微鏡（AFM ）を用い て 大気中で 膜

の 表面構造を観察した．成膜終 了時点か らAFM 観察を行うまで 少

なくとも数時間が経過して い る，

　　 　　　 　　　　 　 Cu 　fiIm
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 i

lnter−digital　transducer　／　Passive　transducer

　

Au 　electrode 　　　　　　　　　　　　　Res ［n

（for　resis 毛ance ＞　　　　　 （SAW 　absorber ）

　　　　Fig．1　 Schernatic　view 　ofthe 　substratc，

日本 応用 磁気学会誌　Vo1．23，　No．4−2，1999 1233

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetics 　Society 　of 　Japan

3．窯験結墨および莠察

3．1 連続化膜厚 と薄膜 表面 の平坦性

Fig．2にス パ ソタ膜および蒸着膜の 成膜中の SAW の 伝搬特駐と薄

膜の電気抵抗の 変化の
一
例として，共に成膜速度0．5A ！secの 場合

の 測 定結果 を示す．電気 抵抗 は 面抵抗 馬で示 した．横軸は成膜

速度 と成膜 時 間か ら換算した質量膜厚で ある．成膜前の 値で 規格

化 した SAW の 振幅，　Ut　Vintielは，ス パ ッ タ膜の 場 合，膜厚 Io　A 付近

か ら減衰し始 め，15A 付 近で 極小値をとる，砕監 剛
が極小値をとる

膜厚は 殊と定義され，薄膜の 構造が分離・独立した島状の 構造か ら，

連続 化して膜念体にわたる経路を持つ 構造に変化す る膜厚 に対応

す る
η．蒸着膜の 場合は ，dpは 約2SA とな っ て い る．薄膜 の 面抵 抗

Rspは，　ifip
’
irinicd

の 変化に 対応 して，そ れぞind
，
付近の 膜厚で 106Ω

1sq以上か らlo3 Ω1sq
．
程度まで急激に低 下す る．これ は 薄膜 の 微細

構造が不連続状か ら膜全体にわたり電気的に連続化したことによる

変化である．園中に は示して い ない が，膜厚の 増加に対して 111〜は，

d 付 近の 膜厚か ら立 ち．ヒが り，変曲点を経て，徐々 に膜厚 に比例
に

す るように変化する．11R
．
が膜 厚に 比例 し始 める膜厚 は4と定 義さ

れ，島状構造の 隙間が 完全 に 埋 め られ ，薄膜が 二 次元 的な構造 に

変化する膜厚 に対 応す る
S），

Fig．3に種々 の 成膜速度で 成膜 した場合の ス パ
ッ タ膜ならび に蒸

着膜の d
，
kSよび4を示す．成膜速度m 　A ！s  でCu ス パ ッ タ膜お よ

びCu蒸着 膜 に お けるdpは それ ぞれ 約 22　A ，約30　A であり，共に

醐莫速度の 増加 に 伴い 減少する．ここで ，どの 成膜 速度 におい て も，
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F亘g」　3　　Changes　in　thc　critical　血 icknesses，　dp　（circle）　and　dc

（Uiangle）of　Cu　mms 　fabricated　by　eva 沿oration（open　symbols ）and

sputtering （closed 　symbo 至s）as 且mc 耄ions　ofthe 　deposition　rate．

dpはス パ ッタ膜の ほ うが蒸着膜よりも小 さい ことが わ か る，また，4は，

ば らっ きは あるもの の，成膜速度の 増加に 伴 い 減少 し，1司じ成膜 速

度で は蒸着膜 に比ベ ス パ ッ タ膜の ほ うが小 さい 傾向を示す．この こ

とは 蒸着膜に 比べ ，スパ ッ タ膜の ほ うがより薄い 膜厚に お い て 膜構

造の 連続化 お よび二 次元化 が起きることを示して い る．

Fig．4に，成膜 速度05　A 〆sec で，膜 覃2000　Aまで 成 ］靴 た，蒸着

膜 お よびス パ ッ タ膜 の 膜表 面 の AFM 像を示 す．蒸着 膜 に 比 べ ，ス

パ ッタ膜の 表面の ほ うが，粒径に 対応する凹 凸の 径は 大きく、そ の

高さは低 い ことがわかる．

また，岡じ膜 につ い てX線回折法 による構 造解析 を行 っ たところ，

ス パ ッタ膜，蒸着膜共 に弱い （lll）配向をして い ることが わ か っ たが ，

Fig．4　AFM 　images　of 　2000−A一面 ck　Cu　films勧 ri¢ ated　by

evaporation 　and 　sp氓翻 ng ．職 e　deposidon瓢 e　was 　O．5　A！sec．
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Fig．5　　Changes　in　the　sur蝕 ）e　roughness 　1もof 　20 0−A−thick　Cu
tilnis　fabricated　bン　evaporation 　（open 　syrnbols ）　and 　spu賃er血9
（closed 　symbols ）as　funCtions　of 廿le　dcposition賊 e・

配向性に関して 両者の 違い は認め られな かっ た．

Fig．5に種 々 の 成］莫速度で 2000A の 膜厚で成膜したCu薄膜 の 表

面粗さR。の 値を示す，ス パ ッ タ膜，蒸 着膜 共に成膜 速度の 増加 に 伴

い ，凡は 減少 して い る，また，成膜 速度 に よらず ，蒸着膜 に比 ベ ス

パ ッ タ膜の R。の ほ うが小 さくなっ て い るこ とが わ か る．

以 上の ことから，蒸着膜で はス パ
ソ タ膜 と比 べ て，連続化お よび 二

次兀 化 が より厚 い 膜厚で 起こるため，初期成 長過 程 におい て膜表

面の 凹凸の 高さは 大きく，膜成長 時にもその 表面 生が反 映されて ゆ

く結果，スパ ソタ膜よりも平坦性が劣化するもの と推察され る．

ス バ ッタ膜と蒸着膜の 初期成長過 程 に お い て，この ような膜構造

の 遵 い が 生 じる原 因を検討す
’
るため に，それ ぞれ の 成膜方法 で，

確直前 お よび dp直後まで 成膜を行 っ た 後，成 膜を中断し，その 後の

薄膜の 微 細構造の 変化 を調 べ た ．

3．2 成膜中断後の 薄膜の微細構造の 変化

Fig．6に成膜速 度e．5　Atsecでdp直前の 膜厚（Vt　Pimが初め て O．5

程度となる膜厚），および確直後 の 膜厚 （VfV
，．，

が 極小 値をとっ た後

同復して0．5程度となる膜厚〉まで Cl1薄膜を成膜した場合の ，成膜中

と成膜 中断後の SAW の 伝搬樹 生と薄膜の 電 気抵 抗の 変化を示 す．

横軸 は成膜開始時点か らの 経過 時 問で あり，網掛の 部 分が 成膜を

して い る時間，そうで ない 部分が成膜を中断 して い る時間で ある，

SAW の 振 幅が極小 値を迎える直前の 膜厚まで Cu薄膜を成 膜 した

場 合 （蒸 着法 ：約60秒時点，スパ ッ タ法 ：約4G秒時点），成膜 中断後，

SAW の 振幅は増加し，一定値に近づい て い くことがわかる．一方，

面 抵抗値 はSAW の 振幅の 変化に 対応して，時 間経過に伴い 増加

じ 〔ゆ くことがわか る．dp直前 の 膜 厚で は 薄膜 の 微 細 構造 は 島状で

あ るか ら，不 連続金属 薄膜 の 電 気伝導 の モ デル IO），　Il）に 従 え ば，島

の 間隔が 広が っ て い くような変化が生 じて い るもの と考えられ る．成

膜中断時か らloo秒以上経過し，　SAW の 振幅 が ほぼ一
定値に落ち

着い た後，成膜を再開し，SAW の 振幅 が極小値を迎えた直後の膜
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Fig．6　ChE皿ges　imhe　no 叮 nalized 　SAW 　output 　voltage 　l・71・｛。di　and
sheet 　resiStivit｝

厂尺
sP
　of　Cu　films　durirlg　and 　after　deposition　by　〔a＞

evaPoration 　and （b）sputしe血 9．　The 　horizonmi　axis　indicates　the　tirnc

at 　which 　the　depositjon　was 鰄 ed．　The　deposition　rate　was 　O．5　 A
！s  ．Ihe　gray　parts　indicate　the　dcposition　perieds．　and 　the　white 　palts
indicate由e 血termissions，

厚 まで 成膜を行っ た （蒸着法：約200秒時点，ス パ ッタ法 ：約 160秒時

点）．成 摸 中断後，時間経過 に 伴 い ，SAW の 振幅 は緩やか な増加

を示し，面抵抗 は緩やか に減少 する傾 向を示 した．d 直後の 膜厚で
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 P

は薄膜の 構造 が連続 状 （網 目状）で あることを考慮 すれ ば，島と島と

の 結合 部分 の 成 長とい っ た 微 細構 造 の 変化 が 起 きて い ると考えら

れる、以上 の ような成膜 中断後 の SAW の 振幅 と電気抵抗 の 変化 は

Ag蒸着膜 におい て観測された変化堕 同様で ある．

同様の 方法で，成膜速度を0．l　 Atsccと0．5　 A！sec と変 化させ た時

の成膜 中断後の 薄膜 の 電気抵抗 の 変 化を調 べ た，Fig．6の 場合 と

異なり，醜直後で の 成膜 中断の 場 合も，中断前 まで連 続的 に成膜を

行っ た．Fig．7は，（a）綿直前 で成膜を 中断 した場合ならび に 〔b）dp

直後 で 成膜を中断した 場 合の 電気抵抗の 変化で ある．縦軸は 成膜

中断時の 値R
。
で 規格化 した 薄膜の 面抵抗，横軸は成膜 中断時か ら

の 経過 時間である．dp直前で 成膜を中断した場 合，成膜中断 後2GO

秒間で，成膜 速度0，5A ！s  で成膜 した蒸着膜 の 面抵 抗は 10倍 以

上，成 膜速度0．1A ！sec の 時は5倍 以上増加してい るの に対 して，ス

パ ッ タ膜で は 成 膜速 度05A ！sec の 時は約4倍，成膜速度0，l　A ／sec

の 時は 約2倍程度で あり，面抵抗の 増加率が小さくなっ て い ることが

わ か る．一方，dp直後 で 成膜 を中断した場 合 にも，成 膜 中断後 200

秒間に，成膜速 度0，5A ！sec で 成膜 した蒸着膜 の 面抵抗が約 1〆10，

成膜速度0．1A ，
’
sec の 時は Z’5まで 減少して い るの に 比 べ ，ス パ ッタ

膜の 面抵抗は成膜速度e．5A 〆sec，成膜速度0，1　 A／s．　ecの 順に減少

率が小 さくなっ て い る．この 結果は，スパ ッタ膜の ほ うが 島間距離の

増加，島と島との 結合部分 の 成長 とい っ た 初期 成長過 程 に お ける

薄膜の 微 細構造の 変化 が起きにくい ことを示 して い る，

こ の ような薄膜の 微 細構造 の 変化 は成膜 中にも起こ っ て い ると考

えるこ とは 自然で ある，この た め ，ス パ ッタ膜 の 方が 初 期成長過 程

にお い て島間距 離が 広 が っ て い くような変化 が 起きに くく，そ の 結
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果 として，より薄い 膜厚で 連続化お よび二 次元化が 起きるもの と考

えられる．ス パ ッタ膜と蒸着膜にお ける，この ような差異 は，基板と

膜 との 付 着力の 差を反映 して い ると考えられる，一般 的に，ス パ ッ タ

法 にお い て は，堆積原 子の 持つ 入 射 エ ネル ギーが 大きい ため，あ

るい は 放 電で 生じた高速粒子の 働きの ため に 基板と膜との 問に双

方の 原子の 混合層がで きる
9）・　 f2）．その 結果，基板中に侵入した堆積

原子がア ンカーとして働き，初期成長
．
過程にお ける薄膜，すなわち

島と基板との 付着力は 大きくなる，一方，蒸着法にお い て は粒 子の

ユ ネル ギー一がお よそO．leVと低い ため
13），基板と膜との 混合層 は形

成され ず，付着力は小さい まま留 まる．これらの ことを考え合わせ る

と，ス バ ッタ膜と蒸着膜の 初期 成喪過程に お ける微細構造の 変化の

差異は，基板に入射する粒子の エ ネル ギー
の 違い に起因するもの

と推察さ才しる．

4．まとめ

弾性表 面波 （SAW ）を伝 搬させ た基板上に，ス パ ッタ法ならび に

蒸着法 を用 い て，成 膜速度 を0，1〜2．sA 〆secの 範囲で 変化 させ て

Cu薄膜 を作製した，成膜中お よび成膜 口 断後の SAW の 伝搬特 性

と薄膜 の 電気抵 抗の その 揚測定，作製され た薄膜 の AFM 観察か ら

以下の ことが明らかになっ た．

  連 続化膜厚，dpならび に二 次元化膜 摩 4はス パ ソタ膜の ほ う

が蒸着膜よりも小 さい．

  蒸着膜に 比べ
，
ス パ ッタ膜 の ほ うが表面の 平坦哇が 良く、粒径

の 大きな膜構造 になる．

  蒸着膜 に比べ
，
ス パ

ッ タ膜の ほうが初期成長過程にお ける薄膜

の 微細構造の 変化が起きにくい ，

。
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