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Ferromagnetic 　tunneling　80NiFe1Co／Al　oxide ！Coj 皿 ctions 　with

various 　Al 　oxide 　thicknesses　were 　fabricated．］r（）prepare　AI　oxide ，
awedge −shaped 　piece　of 　pure　Al　was 　sputtered 　without 　exposure

to　a孟r．　The　surface 　roughness 　of 　the　unexposed 　samples 　was 　quite
small ，　while 　that　of 　a　sample 　with 　an 　air−leak　tended　to　grew　1arger

with 　jncreasing　exidization 　time 　and 　also 　dAi，　The　tunneling

magnetoresistive 　effect （TMR ）was 　observed 　at　an 　Al　thickness　of

about 　g　A　for　exposed 　junct孟Qns ．　Below　this　thickness，　the　barrier

height　ostimated 　from　the ∬一γ curve 　decreased．　On　tbe　other 　hand，
the 　barrier　height　and 　thickness　were 　roughly 　cGnstant 　forjunc−

ti… with 娠・ 9A 、　Thi・i・dicat・d　th・t　th・ m ・t・ili・ Al ・。・id　exist，
causing 　a　rcductiQn 　in　the　TMR ．

Key　Words ：　 TMR ，　tunneling　junction，　NisoFe20，　Co，　wedgc ，
surface 　roughness ，　exposure

1．は じ め に

　強磁性 トン ネ ル 接合 （強磁性体 1絶縁体1強磁性体・）1）・2，は，

室温 で 大きな 磁気抵抗 （TMR ）比 を示す こ とか ら工 学 的応

用 が 期待 さ れ
， 近年 ， 研究が 盛 ん に 行わ れ て い る ．こ の こ と

か ら，デ バ イ ス 化 を意識 して 面積 を微小化 した接合 に つ い

て 研究が始め られ て い る 3｝・4）．しか し，現在の 比抵抗値の ま

ま数 μm2 まで 接合面積 を小 さ くす る と，その 抵抗値 は 非常

に大きな値 と なり，再生 磁気ヘ ッ ドお よび磁気 メ モ リー
等

の デ バ イ ス を念頭 に お く と，素子抵抗 を2〜3桁 下 げ る こ と

が 不可欠 と な る S｝．こ れ を達成 す る た め に は，絶縁層 膜厚を

非常 に 薄い 領域で 制御 す る 必 要が あ り，こ の 時 の TMR 比お

よ び トン ネ ル 抵抗値 を実験的 に 明確に す る こ とが 重要で あ

る ．TMR 比お よび トン ネル 抵抗値の 絶縁 層厚依 存性 に 関 し

て は こ れ まで に い くつ か 報告 され て い る 6｝」 ｝が，よ り系統 的

な実験 を行 うた め に は接合 は 同
一基板上 に作製 され る 必要

がある．こ の よ うな観点か ら我 々 は 同
一

基板上 に絶縁層厚

を変化 させ た接合 を作製 して 磁気抵 抗効 果 を調 べ た X）・’））．し

か し下部電極 を 成膜 した後メ タル マ ス ク を交換す る際 に大

気暴露 を行 っ た接 合 は 系統 的 な 絶縁層厚依存性 を 示さな

か っ た．

　本研究で は，下 部電極 と Al まで を大 気 暴 露 無 しに成膜 し

た 80NiFe／Al−oxide ！Coお よび80NiFe／Co ！AI−oxide ！Co トン ネル

接合 を作製 し，磁気抵抗効果 を測定 した．Alは 同
一

基板上

に 膜厚 を連続的に 変化，す なわ ち wedge 状 に形 成 した．こ

れ らの 接合 に つ い て 磁気抵抗効果 ， 表面粗 さ を調べ た．

2．実 験 方 法

　RF ス パ ッ タ法 を用 い ，80NiFe（200
　A）！Al（dA

，

・・2・・25　A）−

oxide1Co （1000　A）お よび 80NiFe（200　A）ICo（17A ）！A1（dA
，

＝2・・25

A）−Qxide1Co （iOOO　A）接合 を作製 した．ス パ ッ タ 条 件 は

80NiFeが ア ル ゴ ン圧 ：4．5　rnTorr ，速度 ：1λ1s，　Co が 1．5　mTorr ，
2．3A！s，　 Alが 15mTorr

，
16A ！s で ある ．作製 した 試 料 の 断

面 形 状 お よび配 置 図 を Fig．1に 示す．2枚 の linch 角の 表面

酸化 Si基板 上 に，メ タル マ ス ク を用 い て 面積が 100　x　 IOO

PM2の 接合 を横 に 30個並 べ て 同時 に 作製 した．下 部電極 と

Al の 側 面 を覆 うた め に Al20
，
を loooA ダ イ レ ク トス パ ッ タ

してい る．A1 の成膜時 に，シ ャ ッ ターを低速度で 制御する

こ とに よ りその 全面 に わ た りAl膜 を wedge 状 に形成 した．こ

の Al−wedge 膜の 膜厚 を正 確 に算出す る ため，同
一チ ャ ン バ

内で Al−wedge の み を 皇00回累積 させ た試料 を作 製 し，触針

Lく　　一一．−1inch
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Fig．1　 Schematic　illustrations　of　the　ferromagnetic　tunnel −

ing　junctions　fabricated　from　wedge −shaped 　aluminum ．
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式段差計 を用 い て 膜摩測 定 し た ，Al の 酸化 は 60 ℃ の 恒 温槽

中で 48−1000時間行 っ た．抵抗測定は直流四端子法を用い ，

印加電圧 ImV ，最大印加磁界 1300eで 行 っ た．また AFM

（原子間力顕微鏡）で 膜 の 平坦性を調べ た．500　x 　SOO　nm2 の

範囲を走査 し，極端な突起の ない 300x300　nm2 の 領域 で

Ra 〔平均粗さ）値を算出した．さらに A1膜 の 酸化状態を，

Fr−IR （フ
ーリエ 変換赤外分光法）で 調べ た．試料内で の 赤

外光の 拡散反射を抑える た め に，ATR （全反射測定）法 を用

い た．プ リズ ム は先端径約 10pm ψの Ge を用 い ，波数範囲

は 800−・40GO　cm
．［

で ，ス ペ ク トル は 100 回積 算 した．

s．実 験 結 果

　3−1．磁気抵航効果

　Fig．2 に 大気暴露 を行わ ずに Al まで を形成 して 作製 した

80NiFe／Al−oxide1Cu お よび 80NiFe1Co1At一σxide1Co 接合 におけ

る（a）トン ネル 抵抗お よ び（b）TMR 比 の Al膜厚 dAt依存性 を示

す，酸化隠間 を 1000時聞 と48時間行 っ た接合 につ い て 示 し

て ある．トン ネ ル 抵抗 は 1000時間酸化 させ た場合は 80NiFe！

Co／Al−oxide ／Co 接合で は dAlに 対 して exponential 的 に増加 す

るの に 対 して ，80NiFe！Al−oxide1Co 接合 で は 砺＝ 15A 付近 を

最 大 に む しろ減 少す る傾 向 を示 す．しか し48時 間酸 化 の 場

合は dm依存性 を殆 ど 示 さ ない ．　T酸 R 比 は 1000 時 間酸化 を

行っ た い ず れ の 接合もdA
尸
gA 近傍 で 最大 を示すが

，
48 時間

酸化の 接合 は ピー
ク位置が 薄い 弧ヘ シ フ トす る，こ れ らの

結果 は，A ］を形成 する際 に マ ス ク交換の た めの 大 気暴 露 を

行 っ た 接合 にお け る結ra8L9）と比較 して 大きく異な っ て い る．

大気暴露 を行っ た場合は，トン ネル 抵抗 は （fAl依存性を殆 ど

示さずばらつ い た．また TMR 比 は 48時間酸化 で は 紘，

＝11A

近傍 で ピー
ク を示 し，酸イ匕時間 の 増 加 とと もに ピー

ク 位置

は薄い 膜厚へ とシ フ トす る傾向を示 した．

　 こ れ らの接合 に つ い てバ リア の 形成状態を確認 す る た め

に，室温で J−V特性 を測定 した．こ れ らの 結果 か ら トン ネ ル

的な非線形 の 1・van 線が 得 られ た もの に 対 して Simm   ns の

関係 式 TO｝で フ ィ ッ テ ィ ン グ を行 う事に よ りバ リ ア の 幅 と高 さ

を求め た，Fig．　2は大 気暴 露 を行 わず に Aぽ で を形成 して 作

製 した 80NiFe！Al−oxide1Co お よ び 90NiFefCo！Ai−oxide1Co 接合

に お ける（a＞バ リ ア の 幅 と（b）高さの 輪依存性 を示す．1000時

間 酸化させ た接合は （  が gA 以下 でバ リア 高 さが 減少する

の に対 して 幅は ほぼ
一
定 値を示 す ．48時 間酸 化 させ た接合

はほ ぼ 同様 の 傾向を示すが，や や （fAlが薄い 領域 まで バ リア

の 高 さが 低下せ ず に 維持す る傾向を示 して い る．な お，
80NiFe／Ai−exide ！Co の 1000 時間酸化 させ た接合以外の 接合 に

お い て は dAlが ioA 以 上 で は 1−Vde 線 が 非 線形 を示 さな か っ

た．80NiFe1Co！Al−oxideXCo の IOOO　ay間 酸化 させ た接 合は 抵

抗 は dAlに対 して exponential 的 に増加 して い た に もか か わ ら

ず，理想 的 な トン ネル 障壁 は形 成 され て い ない もの と考 え

ら れ る ．

　 3−2。　 AFM
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　TMR の 出現 に は ，接合面 の 表面 粗 さが大 きな影響 を与え

る こ とが考え られ る．そ こ で Alを形成する 際に大気暴露を

行 っ た 場合 と行 わ ない 場 合で AFM を用 い て Al−oxide 表面 を

観察 した．Fig．4 に一例 と して 80NiFc1Co1Al膜表面 を （a）大

気暴露 を行 っ た 試 料 に つ い て 60℃，330時 間 酸化を行 っ た場

合，お よ び（b）大 気暴 露 を行 わ な い で 作製 した試料を 500 時

間 酸 化 を行 っ た 場 合 の AFM 像 を示 す．　dAlは そ れ ぞ れ 26．5 お

よ び 2sA で あ る．大 気暴 露 を行 っ た 試料は 大気暴露 を行 わ

ない 場合 と比 較 して 表面 性 の 悪化 が 著 し い こ とが 見て 明 ら

か で あ る ．

　 80NiFc！Co1Alお よ び 80NiFe！Al膜 に つ い て それ ぞ れ 平均表

面 粗 さ Ra を算出 し，
　Al膜厚 に 対 して 整理 した 結果 を Fig，5

に示 す ，大気暴露を行 っ た試料の 場合，酸化の 初期段階で は

い ず れ の dA
，
に お い て も平均表面 粗 さは O．25　 nm で ほ ぼ

一
定

値 を とる が，酸化 時 間 が 長くな る に従い 表面粗さが増大す

る ．特 に 80NiFe1Co1At　H”の d
〃
が 15A 以 上 にお い て こ の 傾 向

が顕 著 で あ り，33  時 間 の 酸 化 で Raが 0．6nm 近 くまで 達す

る．一
方，大気暴露 を行 わ な い 場 合 は 80NiFe！CofA9 お よ び

80NiFe！Al の い ず れ の 膜 に お い て も，酸化 を 500 時 間行 っ た

後 もd に 依 存せ ず Ra が O．15nm で
．一

定で ある ，こ の 値 は 大
　 　 Al

気暴露 を行 っ た 膜の 初 期状態 よ りもさ らに 平滑 で ある ．す

な わ ち大気暴 露 後 に Alを成膜 した 場合は 酸化する 以前 か ら

表面 性 の 悪化 が存在 して い る ．

4．考 察

　前 節 の AFM の 結 果 か ら，い か に 平滑 な Al 膜 を作 製 して

も，下 部電極 とAlを成 膜す る 間 に 大気暴露が 入 っ た場合，酸

化時間，AI膜厚に依存 して 表面性 が 悪化す る ．こ の 表面 性

の 悪 化の 原 因 につ い て検証する た め に，FT −IR を用 い て Al

の 酸化状 態 を調べ た．Ai−oxide は約 960　cm
’1

の 波数 に Al−O

間 の 縦 光 学 モ
ー

ドが 存在す る
Ll）た め，反射法で 測定 を行え

ば
，
Al膜表面 の 極薄い 酸化層 内部 の Al−0 結合数 に 比 例 した

吸光度を得る こ とが で きる．すな わ ち 吸光度 は概 ね A レoxide

膜厚 に比例する と考え られ る 8）、Fig．6は各種構成の Al膜表

面 にお け る吸 光度の 酸 化時間依存性 を示す．基板上 に 直接

成膜 した Al表面 （○）の 酸化 速度 と比 較 して，金 属電極 上

に成膜 した Ai 表面 （●，▲ ）の 酸化速度 は速 い こ とが わ か

る ．す な わ ち Al 膜の 下 に 金属 電 極 が 存在 す る場 合 ，酸化 は

表面 か らの 進行 に 加え下 部電極 とAl の 界 面 か ら も進行 して

い る こ とが うか が え る．こ れ は A 旦成膜 時 に 下 部 電極表面 を

大気暴露 した た め に 酸素 お よ び水分等が 界面 に 侵 入 し，こ

れ らが 酸化処理 の 過程で 徐々 に Al−O 結合が生成 され た もの

と考 え られ る．分散 した吸着サ イ トを中心 に こ の 結合生成

が進行す れ ば，酸化時間に依存 したRaの 上昇をまね くこ と

が予想 される ．すなわ ち大気暴露を行 っ た接合 に お け る表

面性 の 悪化は酸化層厚 の 分散 に起因 して い る た め，抵抗値

の ば らつ き，TMR 比 の 減少の
一

因 と な っ て い る可 能 性 が あ

る．

　
一

方，大気暴露 の 入 ら な い 接合 に つ い て TMR 比 が 比 較 的

狭い 範囲 で の み 大きな 値 を示 す原 因 に つ い て は 以 下 の よ う

に 考えられ る．d
．i＞9　A の 領域で は Al層の 表層の み が 酸化 さ

れ その 下 部 に金 属 Alが 残存 し，分極率の 低下 に よ りTMR 比

の 減少 を招 い て い る可能性 が ある．こ れ は 1−V 曲線か ら求 め

たバ リア の 高 さ，幅が一
定値 を持 っ て い る こ と に よ り裏付

け られ る．そ こで TMR 比 が ピーク を示す dArに お い て ち ょ う

ど Al の み が全 て 酸 化 さ れ，こ の 膜厚 を越 え る A1 （Al ）は　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 ［じs
金属 として Al−oxide 層 の 下 部 に 残存 して い る と仮定 し，そ の

膜厚 に 対 して TMR 比 を整 理 した結果 を Fig．7 （a）に 示す，膜

構成，酸 化 時間 の 異 な る接 合 に 対す る結果 は一
つ の 曲線上

に ほ ぼ乗 る こ とが わ か る．す なわ ち Alは 表面か ら酸化時間

に 依存 した あ る一
定膜厚 の み が酸化 し，ち ょ う どAl全て が

酸 化 され た場 合 にTMR 比 が 最 大に な っ て い る もの と考 え ら

F菫g．4AFM 　images　on 　the　surface 　of　80NiFe1Co ／AI　oxide
fil  s．The 　Al　was 　sputtered （a）with 　an 　air−leak　and （b）with −

out 　exposurc ・
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F苴g。6　0xidization　time 　dependence　of 　the　absorbance 　for
various 　types 　ofjunctions ．

れ る．一方 dAl＜gA の 領域で は バ リア幅 の薄い 接合が 形 成 さ

れ て い る の で は な く，下 部 電極 との ミキ シ ン グ に よ リバ リ

ア高 さの 低 い 絶 縁層 が形成 され，こ れ に よ りTMR 比が 減少

した もの と解釈 され る．こ れ は 1−V 曲線 か ら求め たパ リア の

高さが減少 して い る 事が裏付けて い る．そこ で ，TMR 比 が

ピー
ク を示す膜厚 よ りも薄い dAlの 接合 の み につ い て バ リ ア

高 さ と TMR 比 を整 理 した 結果 を Fig．7 （b）に示 す，4種類の

膜搆成，酸化時間の 異 な る接合 に対す る 結果 は ほ ぼ 同様の

傾向 を示す こ とが わ か る．こ の 結果 は 以前報告され てい る

TMR 比 の バ リア 高 さ依存性
12）と定性的に矛盾 しな い が，理

論結果 と定量的に比 較す る ため にはTMR 比 を低温 で 測定す

る必 要が あ る．以 上の結果か ら，TMR 比 の 絶 縁層厚依存性

を明 らか に す る た め に は，wedge 状 の Al の み を全て 酸化 さ

せ る必 要が あ り，酸化プロ セ ス を更に検討する 事が必要で

あ る と考 えられ る．

5．ま と め

　RF ス パ ッ タ法 を用 い ，同一基 板上 にAlの 膜厚 を連続的 に

変化 させ た，す な わ ち wedge 状 に形成 した トン ネ ル 接合 を

作製 した．下 部電極 と Alを成膜する 際に大気を暴露す る こ

とな く作製す る こ とに よ り酸化 に よ る表面 性 の 悪化を大幅

に 改 善で きる こ とを示 した．しか しTMR 比 はAl膜厚の 非常

に 狭い 範囲 で の み 極大を示 した ，こ の ピー
ク を示す膜厚以

上 で は Al−oxide の 下 部 に金属 Al が 残存す る こ と に よ り，ま

た，こ の 膜厚以下 で は 下 部電極 の 酸化 に よ る バ リ ア 高 さ の

減少 に よ りTM 賦 比 を減少 させ て い る こ とが わか っ た，
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