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The　low−fie亅d−magnetoresistive 　（MR）　response 　of 　the
tunnel

−type　　magnetoresistance 　　（TMR）　　ofl　　meta1
−

non 皿 etal 　granular 　fil皿 was 　exa 皿ined．　The　MR　 ratiG 　 at

500 　0e　of 　（Fe7sA！zs＞
−O　fil皿 s　prepared 　by　a 　tandem

deposition　method 　increases　with 　increasing　Fe　grain
size 　and 　begins　to　decrease　at 　皿ore 　than 　　　2．　O　nm ．
This 　　suggests 　　that 　　there 　　is　　a 　　li皿it　　to　　the
improve皿 ent 　　in　the　MR　that 　 can 　be　 obtained 　by
controlling 　thc　film　structure ．　On　the 　other 　hand ，
the　magnetoresistance 　of 　GIG　（nano

−Granular　In　Gap）
film　consisting 　of 　soft 　magnetic 　and 　granular 　TMR
fil田 s　 exhibits 　 a 　huge　　field 　response 　　in　a 　low
magnetic 　fjeld ，　The 　MR 　ratio 　of 　GIG　film 　consisting

of 　a −CoT
τ
FesSigBg　and 　Co39．Y1404T　fi1皿 s 　at 　2．5　0e　is　rnore

than 　2，4％，　which 　is　about 　250　ti皿 es 　larger　than 　that

of 　　a　　Co3gY14047　　single
一
王ayered 　　fil皿．　　GIG　　fi　lm

consisting 　of 　a
−Ce

τ7FesSi ．gBg 　film　shows 　 a 　lrager
response 　of 　the　magneteresistance 　in　a 　low　magnetic

field　than 　G工G　fi⊥m 　consjsting 　of 　Fe66Ni34　fil 皿
，

because　the 　coercivity 　of 　　　a
−Co77FesSigBg　fil皿 　工s

lower　than 　tha ヒ　Qf 　Fe66Ni3a　film．
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1 、は じめ に

　Co−A1−0系 などの 金属
一

非金属系ナ ノ グ ラニ ュ ラー膜 は，

ス ピ ン 依存 トン ネル 伝導 に 起因す る 巨 大 磁 気 抵 抗 効 果

（TMR ）を示 す，こ れ らの 薄膜 は，粒径 が数 nm の 磁性 金 属

微粒 子 とそ れを取 り囲む 酸化物 の 粒界か らな る グ ラ ニ ュ

ラ
ー
構造を 有 して お り，　 1× 104 μ Ω cm 以 L の 高い 電 気

比 抵抗を有す る
P2）．そ して ，

こ れ らの 膜 の TMR は ，
金

属微粒子 間の 酸化物 粒 界 を通過す る トン ネル 電流が，磁性

微粒 子 の 磁 化 の 向 き に よ っ て 変化 す る こ と に よ っ て 発現す

る
・3）4）．

　 MR ヘ ッ ドなどの 磁界セ ン サ 用材料 に は ， 弱磁 界 にお い

て 高い 磁界感度が 求 め られ る，上 記 の ナ ノ グラ ニ ュ ラ
ー

膜

は ，作製 が容 易で 再現 性 が 良い こ とや，大 きな電気比 抵抗

を有す る な どの 特徴 が あ るが ，磁界感度 が非常に小 さい ．
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グラ ニ ＝ ラ
ー
構造膜 の 磁気抵抗効果（MR ）は，そ の 磁化 過

程 と よ く対 応す る こ と が 知 られ て い る
5）6）．そ し て こ れ ら

の 薄膜 は，超常磁性的磁化挙動を示 すた め，必然的に低磁

界に おける MR の 感度が 小くなる．

　我々 は，Co−RE−0 （RE二Y，　Nd，　Sm，　Gd，　Tb，　Dy）系グ ラ ニ ュ ラ
ー

構造 nn7）の MR の 磁 界感 度 を 向上 させ る た め に，成膜 時 の

基板 温度 を変 えて膜 構 造 を制 御す るこ とに よ っ て磁 界 感 度

を 向上 させ る こ と を試 み た
8｝．そ の 結果，基板 温 度 を 上 げ

て成 膜す る こ と に よ っ て
， 弱磁 界 で の MR 比 （△ ρ／ρ o）は

少 し改善された．こ れ は，膜中の Coグ ラニ ュー
ル が 成長 し，

薄膜 の 磁 化過 程 が 変 化す る た めで あ る．しか し，実用 に 十

分 な特性 は得 られ な か っ た，また 我 々 は，タ ン デ ム 法 で 成

膜す る こ とに よ っ て ，グ ラ ニ ュ ラー膜 中の グ ラニ ュ
ール の

粒径 が膜 組成 を変 えず に任意に制 御 可 能 で あ る こ と を見 出

した
9）10〕．従 来，ナ ノ グラ ニ ュ ラ

ー
膜 の 作製 法 と し て使 用

され て い る反 応性 ス パ ッ タ 法あ る い は 複合 タ
ー一

ゲッ ト法 で

は，膜構造は組成 に大きく依存 し，膜構造とMR 特性の 関

係 を系 統的に 議論す る こ とは で きなか っ た ．ま た，先 に 述

べ た基 板温 度 を上 げた 場合で も，グ ラ ニ ュー
ル の 成長の 他

に グ ラ ニ ュ
ー

ル の 酸化 が 起 こ り
s）

， 単 純 に粒径 とMR 特 性

を比較 で き ない ．こ の こ とか ら，タ ン デ ム 法 で 膜構 造 を制

御 し，弱 磁 界 で の MR 磁 界 感度 と膜 構 造 の 関係 を 明 らか に

す るこ とに よ っ て ， さらなる特性 の 改善 に結び つ く可 能性

が ある．

　
一

方，膜 の 構造制御 とは 別 に，グ ラ ニ ュ ラ
ー

膜を 軟磁 性

薄膜 と複合化す る こ とに よ っ て ， MR 磁 界感度 を向 上 させ

る こ とを 検討 した．と こ ろが グ ラ ニ ュ ラー膜 は ， 超 常磁 性

的磁 化挙 動 を示 す た め ， 軟磁性 膜 との 多層化 に よ る磁性 層

間の 交換相互 作用を利用す る磁化過程の コ ン トロ
ー

ル が で

きない ．そ こ で 我 々 は，軟磁 性 膜 に ギ ャ ッ プ を作製 し
， そ

の ギ ャ ッ プ 部 分 に グ ラ ニ ュ ラ ー膜 を 配 置 し
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GIG　（nano −6r農nular 　I調　Ga；｝｝　f［1冊 ン ス パ ッ タ装置 を用い Co7TFe5SigBg合金 Fj板 を 3　 mTor ／r の

Arガ ス 雰囲気中で ス パ ッ タ し て 作製 し，成膜 状態 で 用 い た ．

a
−Co77Fe5SigBg膜 の 膜厚 は，約 2μ m で あ る．　 Co3gY14047maは ，

RF ス パ ッ タ装置を用 い
，
　Co9 板上 にY20／1チ ッ プ を配置 し

た複合 ター
ゲ ッ トを 30mTerr の Arガ ス 雰 囲 気 中で ス パ ッ

タす る こ と に よ っ て ，約 0．3 μ 皿 の 膜 厚 に 成膜 した．上

記 の い ずれ の 膜 の 成膜 に 際 して も ， 基 板 に は，水冷 し た

＝ 1一ニ ン グ社製 ＃7G59ガ ラス を用 い た．　 Fig．1 に ，本実験

に 用 い た GIG 膜 の 概略 図 を示 す．始 め に，　 a
−COT7Fe5SigBg

の 軟磁性膜を作製 した．次 に ， そ の 膜 に フ ォ トリソ グ ラ

フ ィ お よび イオ ン ミ リン グに よ っ て 約 5 μ m の ギ ャ ッ プ

を形成 し，最後 に ギ ャ ッ プ の 部 分 に CQ3gY14047グ ラ ニ ュ ラ
ー

膜を作製 した．

　電気 比 抵抗（ρ ）お よび △ ρ ／ρ o は，直 流塩端子 法 で 測

定 し た ．薄膜 の 磁 気特 性 は ， 試 料 振 動 型磁 力 計（VSM ）で

測定 した．膜 の 構造解析 に は ， Cu−K α 線を 用い た X 線 回 折

法 （XRD ）を用 い た．ま た，薄膜 の 組成分析 は，エ ネル

ギー
分 散型 分 光 分 析 法 （EDS ）お よび ラ ザ フ ォ

ード後方散

乱 法 （RBS ）を用 い た．上 記 の 各測定 は，室 温 で 行 っ た．

3 ．結 果 お よ び考 察

Fig．1　　Schematjc　diagram　of 　the　GIG　film ．

た構造 を 有す る GIG （nano
−Granular　 In　Gap）膜 ω

を考

案 し た．GIG 膜の MR 特性は，用 い る軟磁性膜 の 磁 化過

程 に 対応す る
11）．こ の こ とか ら軟磁気特性 の よ り優れ た

膜 を用 い る こ とに よ っ て ，よ り磁界感度の 高い GIG 膜が

得 られ る可 能性が あ る．

　本論文で は
，

金 属
一
非金 属ナ ノ グ ラ ニ ュ ラ

ー
膜 の 弱 磁界

で の MR 磁界感度 の さらなる改善を 目的 と し，
1）タ ン デム

成膜法に よ っ て 膜構造制御 し た （Fe7sAl25）−0膜 を 作 製 し，

膜構造 と弱磁界で の MR 特性の 関係を明 らか に す る こ と ，

2）軟磁性膜 に アモ ル フ ァ ス （a→COnFesSigBgma12）
， グラ ニ ュ

ラ
ー
膜 にCo

ヨgY14047 膜
7）8）

を用 い た GIG 膜 につ い て 検 討 した

結果 につ い て 報 告す る．

2 ．実 験 方 法

　（FeT5Al2s）
−0膜は，　 R　F ス パ ッ タ 装置 を 用 い タ ン デ ム 法

に よ っ て 作 製 し た．基 板 ホ ル ダ
ー

の 回 転 数 は ， 1．　86〜

11．54rpm の 範囲で 変化 させ た．ターグ ッ トは 純Fe円板 と

A1203円板 を用 い ，8 皿Torr の Arガ ス 雰 囲気 中で ス パ ッ タ し

た．薄 膜 の 堆 積 速度 は0．07n 皿／sec ．で ， 膜 厚 は 約 1 μ m で あ

る．

　GIG 膜 に 用 い た a
−Co

？7FesSigBg 膜 は ，
　 R 　F マ グネ トロ

3．1 糢横造制御 に よ るMR 磁界 感度の 向±

　タ ン デ ム 成膜法 に よ っ て 任 意 に金 属 グ ラニ ュ
ー

ル の 粒径

を制御 した薄膜 を作製し， 膜 構 造 とMR 磁 界感度の 関係を

系 統的 に検 討 した．実 験 に は，（Fe
τ5A 工2s）

−0膜 を選 ん だ ．

Co−RE−0系や Co−Al−0系 グ ラニ ュ ラー膜 は fccとhcp構造が 混

在す る こ とを示 す XRD 図形が 観察 され，　 XRD 図形か ら

は粒径 の 評 価が 困 難で あ るη9）．こ れ に 対 し，Fe−Al−O系 は

Co系 に比 べ て △ ρ ／ρ 。
は 小 さい も の の ，　 bcc−Fe（110）の 回

折 ピーク か ら粒径 が 求 め る こ と が 可能で あ り，XRD に

よ っ て 容易 に膜構 造 の 変化 を 調べ る こ とが で きる
9）．

　タ ン デ ム 成 膜 法 とは ， Feターゲ ッ トとA1203ターゲ ッ トの

直 上 を基 板 が交 互 に通 渦 す る よ うに基 板ホ ル ダ
ー

を回 転さ

せ て 薄膜 を作製す る方 法 で あ る．こ の 成膜法で は，基板 ホ

ル ダーの 回転 数，す な わ ち基 板が ターゲ ッ ト直上 を 通 過す

る 時 間を変 え る こ とに よ っ て ，膜組成を変 えずに，膜中の

金 属 微粒 子 の 粒 径 を コ ン トロ
ー

ル で き る
9）10〕．

　Fig．2 に は，タ ン デ ム 法 で 作製 し た （Fe75Al25）−0膜 の 膜

中 の Fe平 均 粒径 と，10　 kOe お よ び 5000e に お け る

△ ρ ／ρ 。 の 関係 を示 す．こ こ で は 弱磁界 の 目安 と し て，

永 久 磁 石 で 印加 可 能 な 5000e を採用 し た．10　kOe で の

△ ρ ／ρ 。
は，粒径が 2．1   程度 ま で は ほ ぼ一

定で あ るが
，

そ れ 以 上 で は 大 き く 減 少 す る ．一・方 ，5000e で の

△ ρ ／ρ oは ， 粒 径 が 大 き くな る と増加 す る が，2．1nm 以

上 で 減少 す る．これ は ， 膜 中の グ ラ ニ ュ
ー

ル の 粒径が 大き

1330 日本応用磁気学会誌　Vo1 ．　23，　No，4−2，1999

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetlcs 　SOCIety 　of 　Japan

隶》
。

α、
暑

〔Fe7sAl25｝rO

5

4

3

2

　 0．8A

り
oO ．6

忌

身
　 0．4

0・書，41 ．6rt ．82 ．02 ，22 ．4

　　　 Grain　size （nm ）

Fig ．2　　 Dependence　of 　the 　grain 　size 　of 　Fe　on

△ ρ／ρ oat 　IG　kOe　and 　500　0e　for　（Fe75A125）
−O　fi1 皿 s．

い ほ どMR 磁 界 感度が優れ てい るが ， △ p ／ρ o の 飽 和 値が

減 少 す る た め に ，2，1   以 上 の 粒 径 で は 弱 磁界 の

△ ρ ／ρ o も減少 す る こ と を 示 して い る ．

　 こ の 結果は，タン デ ム 成膜法に よ る膜構造の 制御 に よっ

て MR 磁 界感度 は 向上 する が ， 膜 構造 の 制御 だ けで は 特性

の 改 善 に 限界 が あ る こ とを示 唆 して い る．

3，2a −G。 nFe5SigBg 膜とCo3gY14047膜を用 い たG 　I　 G 膜の MR

磁界感度

　軟磁 性薄膜 に 非常 に 狭い ギ ャ ッ プ を形成 し，そ の ギャ ッ

プ に グ ラニ ュラ
ーTMR 膜を配置 した G 　I　G 膜は，数Oeの

極 め て 小 さな磁 界 にお い て ，非常 に大 き なMR 磁 界感度を

示 す
LI） ．こ こ で 用 い た Co3gYL4047グ ラ ニ ュ ラ

ー
膜 は ，

（FeT5Al25）−0 膜 よ り も 大 き な △ ρ 〆 ρ o （6，3％）
7｝

と ，

正，4× 105μ Ω c 皿 の 高い ρ　
7）
を示 し，良好な耐熱性

8）
を有す る．

GIG 膜 は ，フ ォ ト リ ソ グ ラフ ィ の 手 法 に よ っ て 作製 さ れ

る た め，そ の 作製過 程 に お い て ，レ ジス トの 硬化 な ど数回

の 加 熱処 理 が施 され る．よっ て ， 用 い る グラ ニ ュ ラー膜 に

は 良好な 耐熱 性 が 必 要 で あ る．

　 G 正 G 膜 に おい て ，低 磁 界 で MR 効 果 が 発 現す る機 構 は，

以下 の 通 りで あ る，小 さな磁 界 を 印加 した 場合 ， わずか な

磁界 で軟磁性膜 は磁化 し飽和する．こ の とき，印加磁界の

方 向が Fig．1 に お け る 膜 の 長 手 方 向 で あ る 場合，軟磁 性

膜 は ギ ャ ッ プ 部分 にそ の 飽和磁 束密度程度の 大 き な漏 れ磁

界 を発 生 させ る，ギ ャ ッ プで は，空 間 の 部 分 よ り もグ ラ

日本応 用 磁 気 学 会 誌 　Vo1．23，No．4−2，1999

ニ ュ ラ
ー

膜の 部分 の 方が 磁束は通 りや す い の で ， 軟磁 性膜

か らの 磁 束 の ほ と ん どが グラ ニ ュ ラ
ー

膜 に 作用 し，グ ラ

ニ ュ ラ
ー

膜 の 磁 化は 飽 和 に 近づ き大き なMR 効 果 を生 じる．

　 こ こ で
， 軟 磁 性 薄膜 が 金 属で あ り磁界の 検出 の 他 に電極

も兼 ね て い る こ とが 重 要 で あ る，金 属
一
非金属 ナ ノ グ ラ

ニ ュ ラ
ー
膜 は，高い ρ を有 して い る ため，GIG 膜 の 電気

抵 抗の 大 部分 が ギ ャ ッ プ に位 置す る グ ラニ ュ ラー
膜 に よ っ

て 生 じる．ま た，高い ρ の た め に ギ ャ ッ プ か らはみ 出 した

グラニ ュ ラ
ー

膜 は，電 気伝導に ほ とん ど寄与し ない ．こ の

よ うに ，グラニ ュ ラ
ー

膜 が 高 い ρ を 有 す る こ とで ，グ ラ

ニ ュラ
ー
膜 を正 確 に ギ ャ ッ プ 部 分 だ けに配 置す る 必 要が な

い こ とや，軟磁性膜を電極 として 利用 で き る こ と な ど，素

子 化する 際 の 製作工 程や構造が簡略化 で き る
m ．

　 GIG 膜 に 用 い る 軟磁性膜 に は，良好な軟磁 気 特性 と同

時に ， そ の 磁 化過 程で 磁 束 を利用す るた め ，高い 飽 和磁化

（4 π Ms）を有す る こ と が 望 ま し い ．我 々 は ，軟磁性膜 に

パ ー
マ ロ イ 合 金 の 中 で 高 い 4zMs を有 す る Fe66Ni

／i4合金 膜 を

用い た GIG 膜 につ い て 報 告 した
1D 。しか し， そ の MR 曲

線 は ， Fe66Ni34膜 の 保磁 力を反映 し，弱磁界 で ヒ ス テ リシ

ス が観 察 され る．こ れ は ，実用 的に は 好 ま しい 特性 で は な

い ．そ こ で，こ の 欠 点 を 改 善す る た め に，さらに良好な軟

磁 気 特 性 を有 し， か つ 高い 4 π Msを有す る a
−Co77FefiSigBgifi2）

を用 い た ．実験 に 用 い た a
−CowFesSigBg，　meの Hcお よ び

4 π Msを，　 Table1 に 示 す ．表 に は ， 比 較 の た め にFetsNii4

膜 の 値も合わせ て 示 した ．両 者 を比 較 す る と ， 4 π Msは

Fe66Ni34膜 が高く，Hcは a
−Co77Fe5SigBg膜がFe

δ6Ni34 膜の 1／7 と

小 さい の が 特 徴 で あ る ，GIG 膜 の 作製 に 際 し て は，

a −Co77Fe5SigBg膜 の 4 π Ms カ§Fe66Ni34膜 と比 較 して 低い こ とを

考慮 し，Co3gYmQt7Eesに 有効 に 磁 束 を 作 用 さ せ る た め，

Co3yYuO
“ 膜 の 膜 厚 を Fe66Ni34を 用 い た 場 合 の ts　1／3 の

O．3 μ 皿 と した ．

　Fig。3（a ＞に，　 a
−Co77Fe5SigBg膜を用い た G　I　G膜 の MR 曲

線 を不 す．比 較の た め に ，Fe66Nia4膜 を用 い た 場 合 の MR

曲 線 を Fig．3（b）に 示 し て お い た．△ ρ ／ ρ 。
は ，わ ず か

2，50e の 外部磁 界 で 約 2．4 ％ の を示 し，非常 に 大きな

MR 磁界感度 を有す る こ とが わか る．こ れ は 図中に 点線 で

示 し た Co3gY
、4047 単層 膜

7｝
の 約 250 倍 の 値 で あ る．　 FeE6Ni34

膜を用い た 場合 と比 較す る と，MR 曲線 に は 1つ の ピーク

しか 観察 され ず ， △ ρ ／ρ o の 磁界 に対す る変化は よ り急

Table 　 l 　Hc　 and 　4 π Ms　 Gf 　Fefi5Ni34　 aエコd　a
−Co

τ7FesSigBg

fil皿 s．

Film Hc （Oe） 4 π Ms （kG）

a−Co77Fe5S　i　gBg0 ．07 11．8

Fe66Ni34 0．49 16．2
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Fig ．3　　諺R　curves 　of 　a 　GIG　film　consisting 　of

a
−Co77Fe5SigBg　and 　Co3gY

／4ed7 　fi］ms 　（a），　a 　GIG　film

c Ωnsisting 　Fe66Ni34　and 　Co／lgY艮4047　fi］、ms 　　（b），　and 　a

Co3gYl，10．1τ　single 　⊥ayered 　fi！m 　（dotted　］ine）・

峻に な り，磁 界感 度 が さ らに改 善 され て い るの が わ か る．

こ れは ， a
−COTTFesSigBg／ptの Hcが非 常1こ 小 さく ，

Fe6fiNi34Wt

に 比 べ て 軟磁気 特 性 が優れ て い こ とに よ る、

　一方，50e で の △ p ／ρ o は，い ずれ の 場合 も約 2．5 ％

で 違 い は な い ．こ れ ら の GIG 膜 の 10kOe で の

△ ρ ／ρ o は，約 5 ％で あ りm ，Co3gYlaO4
τ
Pt，層 膜 とほ ぼ同 じ

値 を示 す．こ の こ とか ら弱 磁界 に お い て は，ギ ャ ッ プ部分

の C噛 YL404膜 が飽和する まで の 十分 な磁 束 が 導入 され て い

ない こ とが 考え られ る．ギ ャ ッ プ部分 に導入 され る磁束 は，

ギ ャ ッ プ の 幅や 形 状 に よ っ て ，大きく変化す るこ とが 予想

され る．した が っ て ， 弱磁界で さらに 大きな △ ρ／ρ。
を得

るた めに は，ギャ ッ プの 幅や形状などの 最適化を行 う必 要

が あ り，今後検討 して い く予定で あ る．
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　金 属
一
非金 属系ナ ノ グ ラニ ュ ラー膜 の 弱磁 界で の MR 磁

界感 度を 向．辷す る こ とを 目的 と し，1）タ ン デム 法 に よ る膜

構 造制 御，2）軟磁性 膜 にa
−COT7Fe5SigBg膜 ， グ ラニ ュ ラ

ー
膜

に Co3gYL4047膜 を 用 い た G 】G 膜 に つ い て 検 討 し
， そ の

MR 特 性を調 べ た，そ の 結果，以 ドの 結論が得 られ た．

1 ） （Fe7sA⊥25）
−O膜 の 弱磁 界 で の △ ρ／ρ 。 は，粒 径 が 大 き

くな る と約1．5倍程度に 増加 す るが，2．1nm 以 上 で 減少 す

る．こ の 結果 は，膜構造の 制御 に よ っ て △ ρ ／ρ D の 磁界感

度 は 向上 す る が，特 性 の 向上 に は 限 界 が あ る こ とを示 唆 し

て い る．

2 ）軟磁 性 膜 に a
−Co77Fe5SigBg膜 ， グ ラ ニ ュ ラ

ー
膜 に

Co3gY14047膜 を用 い た GIG 膜 の △ ρ ／ρ o は ，わず か

2．50e の 外 部磁 界で 約 2，・1 ％ の 非常に 大 き な磁 界感度 を

有す る．ま た，Fe65Ni3膜 を用 い た場合 と比較す る と，弱

磁 界で の MR 曲線 は よ り急 峻な変 化 を示 し，
ヒ ス テ リシ ス

は ほ とん ど観 察 され な い ．こ れ は，FefitiNi34膜 に 比 べ て

a −CQ
了7FesSi ，

B
，Eesの 軟磁 気特性 が 優れ て い るた め で あ る．
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