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The 　relation 　between　the　under −electrode 　layers　of 　spin −

valvc −likc　tunneling 　junctions　and 　the 　tunneling

magnetoresistive 　effect 　was 　investigated．Ai，　Cu ，　and 　Pt，
which 　alnlave 　 Iow　resistivity ，　werc 　selected 　for　the　elec −

trode ｝ayer ，　The 　roughness 　of 　the　oxidized 　Al　surface 　with

an 　Al　electrode 　layer　of 　more 　than　l　O　nm 　thickness 　increased

drastically．　In　all　junctions　wilh 　Ai　layers　thicker　than 　30

nm ，the　tunneling 　magnetoresistive 　effect 　was 　not 　observed ，
On 　the　other 　hand，　junctions　with 　a　Cu 　electrode 　exhibited

an 　MR 　ratio 　ofover 　IO％，　even 　for　Cu 　thicknesses 　of 　up 　to

80nm ．　 The　MR 　ratio 　decreased　with 　increasing　roughness

of しhe　oxidized 　Al　surface ，　irrespcctive　of しhe　electrode 　ma −

teria且s．

Key　words ：spin −valve −likc　tunnel　junction，　oxygen 　plasma，
under −electrode 　layer，　surface 　roughness

1．　 は じ め に

強磁性 トン ネル接合 に 関す る研究は，室温で 18％ の 磁気抵

抗変化率 （以 下 MR 比）が報告され て 以 来
1，，実験，理論の

両 面か ら活発 に行わ れ て い る，最近で は高密度ハ
ードデ ィ ス

ク ドラ イブ に 搭載されつ つ ある ス ピ ン バ ル ブヘ ッ ドの構造 を

ト ン ネル 接合に 採用 し20％ 以上 の MR 比 が 得 られ た結果が，

多数 報告 され て お り
1）−4），磁気 ト ン ネル 素子 は ポス トス ピ ン

バ ル ブ ヘ ッ ドの 有力 な候補 と して 注目されつ つ あ る，また情

報の 不揮発 性 と読み 出 し速度の 高速 性 を生 か し，トン ネル 接

合を磁気 メ モ リ
ー

へ 応用す る 研究も盛 ん に行 わ れ て い る
j）．

強磁性 トン ネリ ン グ接合は膜面 に対 し垂直方向に電流を流

す CPP （currenl
−
perpendicular

−
to　
一
　plain）型の MR 素子で あ

り，磁 気ヘ ッ ドへ の 応用 を考えた場合，電極が MR 素子の 上

部と下 部に 配 置 され る構造となる，下 部磁性層を電極 と した

場 合は MR 素子全体 の厚 み が 増加す る こ とで 再生感度の 劣化

が 生 じる ため ，電 極 は 非磁 性 金属 が 適 して い る と考 え ら れ

る，非 磁 性 金属 が 電極層 と して 機能する こ と を考慮す る と，

ある 程度の 膜厚が 要求 され，非磁 性 金 属 の 膜厚 の 増 加 に 伴

い ，膜の 結晶粒が粗大化 し て 平坦性が 劣化す る こ とが予 想 さ

れ る．また酸化 Al 絶縁層が 1〜2nm と極め て 薄い た め，電

極層 の 平坦性 の 劣化が 下 部磁性層に まで 波及 し，上 部 と下 部

の 磁性層間で 短絡が 生 じる可能性が 考え られ る．この 結果，

絶縁層 を トン ネル す る電流が リーク しMR 比 が 大 幅 に減少す

るこ とが 懸念 され る．本 実験で は Al，　 Cu，　 Ptの 三 種類の 非
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磁性 金属 を電極層 に用 い ，MR 比 と電極層 の表面 粗 さ，及 び

磁性 層 の 磁化状態 との 関 係を調べ た．

2 ．実験方法

作 製 した トン ネル 接 合 の 膜 構 成 は セ ン サー，メ モ リーな ど

へ の 応用 を考 えて 比 較 的弱 い 磁 界 で も磁 化 の 平 行，及 び 反平

行配列 を 実現 しや す く，容易に 抵抗変 化が 生 じる ス ピン バ ル

ブ ラ イ ク構造 を採用 した．素子 の 膜構成 は 以 下 の 通 りで あ

る．

Al，　Cu，　Pt（0〜80）！NiFe（18．8）ノCo（3．9）1AI　oxide ｛1．3）1Co（2．6）〜

NiFe（18．8）t　FeMn（45．5）IAI，Cu，　Pt（20） （単位 ：nm ）

基板 は表面 を300nm 熱酸化したSi ウ ェ ハ
ー

を用 い ，到達真

空度4x】O・fi　Pa以 下に 排気 され た成膜室で Ar ガ ス 圧0．3　Pa，投

入 電力 4 〜65W ／ cmZ で 磁性膜，非磁性膜 をそ れ ぞ れ de，　rf

マ グ ネ トロ ン 法で 基板回転成膜 を行 っ た ．絶縁層 の 形成に は

プラ ズ マ 酸化法を採用 した．Al を成膜後，　 Ar ；0
，
が 2 ： 1の

割合で O．3　Pa に な る よ うに 酸素 ガ ス を導入 し，逆 ス パ ッ タ の

要領で 基板側 に rf電力を印加 し酸素プラ ズ マ を生成 した．逆

ス パ ッ タ 時 に Al が エ ッ チ ン グ され る懸念がある ため，放電

限界に 近い 0．003W ／cml の rf 電力を投入 した，こ の 状態で

2000secの 間，酸素プ ラ ズ マ 中に 基板 を曝すこ とで Alの 酸化

を行っ た，素子の パ ターニ ン グは磁性 体 の メ タル マ ス クを用

い ，マ ス ク の 交換 は基 板 を大 気 中 に 曝露 して 行っ た．

素子の 抵抗
一磁 界曲線 の 測定は，下部電極の 容易軸 方 向に

磁界 を印加 させ て 直流四 端 子法で 行 っ た．MR 比 は磁 界 300

0e 印加時の 抵抗値 を R、と して （R．v、n
− R、）／ R、× 100％ と

定義 した．作製 した試料 の 磁気特性 は振動試料型磁力計（以

下 VSM ）を用い て 測定 した．下部電極 の 表面形状の 観察 は原

子間力顕微鏡 （以 下 AFM ）を用 い ，走査範囲は極端 な凹 凸

の ない 1 × ］pm2 の 領域 を選ん で 観察 した，

3．実 験 結 果 と考 察

3 ．1 磁 気抵 抗変化率 と表面 粗 さ

本実験で は比 抵 抗 が 小 さい Al，　Cu，　 Pしを電 極 材 料 と して 選

び，そ れ らの 膜厚 を 0 〜80nm まで 変化 させ た ．そ の 時 の 抵

抗値 の 変化 をFig．1 に 示す．電極層 を付 け な い 場合は 素子の

抵 抗値が 100 Ω以上 とな り，接合面積で ある 100× 100　pm
？

で 規格化 した抵抗値 は 1× ］or Ω μmZ 以 上 とな っ て い る．こ
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轟盤蠶ロ］ロu ロ 煎蓋g。苴　Junction　 resistance 　vs ．　electrode　thick

ss（Al，　Cu ． Pt）．　Thejuncti   n　 area　is　
iOO ×100　 ptm2 、patterne

@with 　

laimasks ． の値 は 純酸 素 導 入法 で絶縁層を 形

し たト ン ネ ル 接合 6 ｝で報 告 さ れて いる も の より3桁大き

値 を 示 し てい る， AI を 電 極 層 に 用 いた 場合 は 抵抗 値

バ ラ ツキが Al 電 極厚の増加に 伴っ て著し く 増大し， 抵

値 が 数十Ωから数百Ωにば らつ い て いる ． Cu ， 　P し 電極 を

用 した際 にはデータ のばらつきは あ るも のの， 抵抗値は電極の

さにあま り依存しない．Flg，2 に MR 比の電極厚依存 性

示 す． 　 AI 電 極の場 合は電極層厚の増 加 と共にMR 比は減

し，電 極厚が 30 　nm を超
えると磁 気抵 抗効果が発 現

なくなる ．一 方 ， Cu 電極 の場 合は電極 厚を 80nm ま で厚

し て も MR比 は最 大で1G ％以上の値が得 られ て いる ． P

極の 場 合は ， 磁気抵 抗効果 が現 れ て い るも のの， 膜 厚の

加とともにMR比は徐々 に減少する．今回 調べ

非 　 　　 　 　　　 　 　

　　　　　Cu o 欝 堪  

攤 驫◎　軈  鸚體c量r  e 蠣c軈 s＄1晒擶） Fig 。2　P》1R 　rano 　vs ．　electr
e　 thickness （Al，Cu ，　P 【），　Thcjunction　area　ls ！00×100 　pm2

　 patterned 　with 　metal 　 mas

， 磁性材 料の 中で はトン

ル接 合 の 電極材料とし て Cu が 有望であ る ことが

明 した． MR 比の変化が電極層の 付与 による 下部電

の平 坦性 の劣化 によ る もの と考え，下部電極の材 料と厚みを

化 させた 試料 表面をAFM で観察 した． 　 Fig ，3 に非 磁性

極 層 厚10nmt 　 80 　 nm の場 合 の AFM 像示す．同時 にめ た表面粗さR も併せて示す．ここで求め
R は ， 次 式 　　　 　 　 よ

@ 　　
　　

　
　

　

　
　

　

　　

　 　 ． t によっ て計算された値である． 畦∫匪 Pt 葺麟毟 鷁黌OQO 罰轡3AFM　 images 　of　the 　 oxidized　Al 　surfaces ．　The　sc 鷁ned　area　is　l×ipm

A　R、 values 　from 　the　images

　are　al
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こ こ で Lは 測定長，f（x ）は測 定 曲線 の 中心 線 を基準 に した

時の 粗 さ曲線で あ る，R，，は 中心 線 か ら fCx）まで の 偏 差 の 絶

対値 を合計 し，平均 した値で あ り、局所的に 大 きい 段差 が 測

定値 に 与え る影響が 小 さい の で、本実験で は R，を用 い て 表

面粗 さの 評価を行っ た．なお，この 測定を行 っ た接 合は，電

極材料 とその 膜厚 を変化 させ て 作製 した試料に おい てMR 比

が 最大値 を と る もの を 選ん だ．観察 した 電極 の 粗 さと酸化

Al 絶縁層の 表面形状 は異 なっ て い る が，　 Ai酸 化層が非 常 に

薄 く，酸化膜表面が 下部電極の 表面形状 を ほぼ 反映 した もの

とな っ て い る こ と を他の AFM の 観察結果か ら確認 して い る．

Al 電極層厚 が 80　nm の 時，　Raが 1．7　nm と他 の 電極の 5倍程

度まで 増大 して い る こ とが判 る．こ の 結果か ら，Fig．2 で 示

した Al 電極を付与 した場合の MR 比 の 減少は，非磁性電極

層の 平坦 性が損 なわ れ た こ とに よ り磁 性層間の 短絡 や磁化

の 反平行配列に 変化が 生 じた ため と考 え られ る．Cu とPtの

場 合は 電極厚 み を増加 さ せ て もほ とん ど R、、の 値 は変化 し て

い な い が，電極厚80nm の もの を比 較す る と表面 の 凹 凸 の 大

き さ に 差が ある ，こ の 違い は Cu．　Ptの 単層の AFM 像 か らは

認め られ なか っ た．した が っ て ，凹 凸 の 大 き さの 違 い は Cu

と R を下地層 に した 場合の NiFe膜 の 成長過程が 異 な っ て い

る こ とが原因で ある と考え られ る．

AFM で 測定 したR を電極の 厚 さに対 して プ ロ ッ トした結果　　　　　　　　ロ
を Fig．4 に 示 した．こ の 図よ りCu，　Pt電極の 場合 は電極層 を

付与 し て も表面粗 さの 増 大 は ほ とん ど認 め られず，Al 電極

の 場合は電極層 の 厚み が iOnm を超 える と急 激に R が 増大 し
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ／1

て い る こ とが 判 る．

　R、を横 軸 に して MR 比 を示 した もの が Fig．5で あ る．電極

材料に 依 存せ ず 表面 粗 さの 増加 に伴 い ，MR 比 が 減 少 して い

る．こ の 結果，MR 比 10％以 上 を得 る ため に は R，を0，3　nm 以

下 に抑える 必要が ある こ とが 判る ，Cu を電極層 に 用 い た場

2．5

2

5
　

」

l

t（

∈
ε

．

匡

0．5

0

● Ai

▲ Cu

1ti　 ＝P ＝ ・一 ＝一

0　　　20　　　40　　　60　　　80　　100

　Electrode　thickness（nm ）

Fig・4　Surface　roughness （1〜a ）vs ・electrode 　thickness （Al・

Cu ，　Pt），　The 　scanned 　area 　is　1× 1pmz．
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合，R．．が 0．3 〜0、4　nm の 問 に 入 っ て お り IO％ 程 度の MR 比 が

得 られ て い る．R 電極 の 接合も同様 に R は O．3　nm 程度 で あ　　　　　　　　　　　　　　　　　 り
るが，MR 比は 12％ か ら 6％程度まで 減少 して い る，　 R 電極

で MR 比が 減少する 原 因に つ い て は現 在 の とこ ろ不 明で あ

る．

3．2 磁気抵抗変化率 と磁化状態

Al を電極 に用 い た 場 合，膜厚の 増加 に伴 っ て 下 部 電極 の 平

坦 性 が 著 し く劣化す る こ とが，AFM の 観察 か ら 明 ら か に

なっ た．そ の 結果，上 部電極 と下 部電極 が 短絡 し た こ とで

Fig．　i に 示 した よ うな抵抗値が 極端 に 低い 接合が で き，そ れ

らの 接合で は，磁気抵抗効果が発現しなくなっ た と推測され

る．一方で 下 部電極 の 平坦性 が劣化 した接合で も数百 Ω の 抵

抗値を有する 接合が 存在 して お り，全て の 接合 におい て 短絡

が生 じて い る とは考えられ な い ．

それ らの 接合に つ い て磁気抵抗効果が発現 しない 原因は磁性

層 の 磁化状 態に よ る もの と考 え，磁 化曲線 を測定 し た．そ の

結果を Fig，6（a ），（b）に 示す．　 Fig．6（a）は 】0％ 以 上 の MR 比 が

得 られ て い る電極層 な しの 試 料，Fig，6（b）は磁 気抵 抗 効 果 の

得 ら れ て い ない A1電極層80　nm の 試料 の 磁化曲線 で あ る．な

お，こ れ ら は基板上 の 189個の 接合の 全体の 磁化曲線 で あ

る ．Fig．6（a），（b）か らAl電極層が 80　nrn の 場合は，　A ］電極 な

しの 場合 と比較 して 磁化自由層側の 保磁力が 増大 し，磁化の

反平行配列 に対応す る部分が無 くな っ て い る．その 結果 ，磁

気抵抗効果が 消滅 した と考え られ る，こ れ らの 磁 化 曲線 は，

交換結合磁界が 約400e と非常 に 小 さ く，磁化固定層 に 対 応

す る磁 化曲線 の 部分 が磁 界が 正側 と負側 とに別 れ て い る こ と

を 示す ．比 較 の た め，永 久磁 石 に よ る
一

方 向磁界 で 成 膜 を

行 っ た場 合 も交 換結合磁 界 は 同等 の 値 を示 した，磁化 固 定

層，反強 磁 性層 の 成 膜 時，基板 の 裏 に 配 置 した メ タ ル マ ス ク

固定用 の 磁石 の 着磁方向が 突 き合っ て い る た め，反対方向 に

交換 結 合 した二 つ の 磁化固定層が 生 じる．

こ こ で 反平行配列の 劣化 に よっ て MR 比が 減少 した接 合 に
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F且9。6Magnet 亘Za 吐iOn　CUrVeS 　fOr　th¢ fOllOWing　SampleS ：（a）

N レFe（18，8　nm ）ノCo （3．9　nm ）fAl　oxide （L3 　nm ）／Co （Z．6　nm ）1

N レFe（1＆8nm ）〆Fe−Mn （45　nmyAi （20　nm ），（b）Al （80　nm ）／

Ni−Fe（1＆8　nm ）1Co（3，9　nm ）！Al　oxide （且．3　nm ）1Co（2．6　nmy

N トF¢ （18．8nm ）／Fe −Mn （45　nm ）／A1（20　nm ）．

対 して は ，交換 結 合磁 界 を増 加 させ る こ とで 磁 化 の 反 平行 配

列が 実現可 能 に な り，表面 粗 さの 増 大 に よ る MR 比 へ の 影響

が 明 らか に な る と 考えた．交換結 合磁界 を増 加 させ る 手段 と

して は，磁 化 固定層 側 の NiFe層をよ り薄くする こ と，もし く

は 反強磁性 膜をよ り交換結合磁界が大 きい もの に変える こ と

が考えられ る，しか しなが ら，NiFe層 を薄く した場 合に はCo

の 磁 気特性が 支配 的 に な り，磁化 固定層 の 保磁力が急激 に増

加 した．そ こ で，磁化固 定層を誘導結合 rf プラズ マ 支援マ グ

ネ トロ ン ス パ ッ タ法で 成 膜 した Co！lrMn　
7 ｝

に 変更 し トン ネル

接 合 を作 製 した．そ の 磁 気 抵 抗 曲線 を Fig．7 に 示 す．交 換結

合磁界 は約 900e 程度 まで増加 し，磁気抵抗効果が 発 現す る

こ とが判る ．しか しMR 比 は 5％ 弱 とな り，AI電極 な しの 場

合の 約 1／ 2 とな っ て い る．磁化自由層 の 磁化応答に対応す

る部分の 抵抗 曲線が磁化固定層側に シ フ トしてお り，表面 粗

さの 増大 に よ り磁化固定層 と自由層問で の 強磁性的な相互 作

用の 存在 を示唆 し た抵抗 曲線 とな っ て い る．GMR ス ピ ン バ ル

ブ構造で 報告 され て い る表面 粗 さの 増大 に よる磁性層 間 の 相

互 作用の 増加
S）
が、トン ネル 接合 にお い て も確認 され た．

4。まとめ

強磁性 トン ネル接合の 下部電極層 と して Ai，　 Cu，　 Ptを用い

た結果，Cu，　 Pし電極の 場合 には平坦 性の 劣化が 少な く，Cu 電
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F苴尠 7MR ¢ urve　for　Al（80　nm ）！Ni−Fe（18．8nm）ノCo（3．9　nm ）1
Al　oxide （L3　nm ）／Co（5　nm ）／1r−Mn （15nm ）〆Al（20　nm ），羽】e

junction　area　is　I　OO× 1　QO　pm2，patlerned　with 　metal 　masks ．
The　Co！lr−Mn 　layer　was 　prepared　by　magnetron 　spu 紅terin蓼

assisted　by　the　use 　of　an　inductive】y　coupled 　rfplasma ．

極 の 場 合 は 10％ 以 上 の MR 比 が得 られ た．　A］電極の 場合，10

nm 以 上 の Al電極層 を付与する こ と に よ り，平坦性が著しく

劣化 し，磁化 自由層の 軟磁気特性 が劣化した，それ に 伴っ

て ，磁化の 反平行配列が不完全 に な り磁気抵抗効果が 発現 し

ない 接合が 生 じた．安定 して MR 比 10％ 以 上 を 得る ため に

は，下部電極層の 表面粗 さR、、を 0．3　nm 以 下 に 抑制す る必要

が あ る こ とが明 らか とな っ た．平坦性 の 劣化 した接合で 磁化

の 反平 行 配 列を得 る ため，交換 結合磁界 を増 加 させ た トン ネ

ル 接合 を作 製 した結果，MR 比 は A 庵 極 な しの 場合 の 1／ 2

程度 まで 減少 した，磁 化 固定層 と 自由層 問 で の 強磁 性 的 な相

互作用 に よ りMR 比が 減少 した と考え られ る，
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