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　 B副   ferrite五lms　 were 　 prepared　 by　 Lf 　 dlode
sputtering 　on 　AIN 　 underlayers ，　 whose 　influence　on 　the

films’c−axis　orientation 　and 　magnetic 　properties　was

investigated．　Hexagonal 　AIN 　underlayers 　with 　thicknesses

of　around 　30−100　nm 　were 　deposited　at　room 　temperature ．
On 　the　underlayers 　widl　a　thickness　 of 　30　nm ，　barium
色π ite跏 s　wi 血 a 出lc  ess 　of 　50   were 　deposited　at
room 　temperature．　As　the　deposited　barjum　ferrite　films
were 　 not 　 cワstallized

，
　 they 　 were 　 post−a   ealed 　 at

temperatures　between　600 °C　and 　900 °C　fbr　5h　in　ah辱．
When 　the　mms 　 were 　annealed 　at　800　

°C
，
　 superior

perpendiculaly　oriented 　films　were 　obtained ，　exhibiting 　a

saturation 　magnetization 　M 、
　 of　 203　emu ！cm3 ，　 a

perpendicular　coercivity 　Hc⊥ of 　5．5　kOe
，
　a　squareness 　ratio

Sq
⊥
／Sq〃 of　2，7，　and 　a　coercivity　ratio 　Hc

⊥
！Hc〃 of 　l．6．　This

excellent 　uniaxial 　c−axis　orientation 　Iying　Perpendicular　to

the　fi蓋m 　surface 　may 　be　presumed　to　result 　fセom 　the　effbct

ofthe 　A 昼N 　underlayer ．
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，
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研究 され て い る，

　マ グ ネ トプ ラ ン バ イ ト型酸化 物 で あ る 六 方晶 バ リウム

フ ェ ライ ト（BaM ）薄膜 は c 軸 を磁 化容易軸 と し，　 c 軸方向

に 強 い 結晶磁気異方性（3．3× 106　erglcm3 ）および比 較的大き

な飽 和磁 化を有す る．こ の バ リ ウム フ ェ ラ イ ト薄膜 を用 い

て 垂 直磁気記録媒体 を 作 製す る た め に は 下 地 膜 上 に バ リ

ウム フ ェ ライ ト膜 を成 長 させ る こ と に よ っ て，そ の c 軸を

膜面 に 対 して 垂 直 に 配 向 させ る こ とが 有 効 と され て い る．

従来 の 研 究 で は，そ の 下地膜と して ZnO，　SiO2，　Gd3Ga50i2，
AI203 お よび Pt などが 検討 され て い る

6）’s）
．

　そ こ で 本研究で は，下 地膜 と して 結晶構造 が安定で バ リ

ウム フ ェ ラ イ トと 同様 の 六 方晶 構 造 を も ち，a 軸方向 の 格

子 定数 が 0．311nm で バ リウ ム フ ェ ラ イ トの 約半 分 で あ る

AIN 膜 を 選 択 し た ．　AIN の c 軸 は膜 面 に 対 し て 垂 直 方 向 に

容 易 に 配向 す る た め，こ の 上 に バ リ ウム フ ェ ライ ト層 を積

層す る こ とに よ っ て，c 軸配向バ リウム フ ェ ライ ト膜 が得

られ る こ とが 期待 で き る．ま た，AIN ス パ ッ タ 膜 は 光学材

料 と して は 広 く知 られ て い る が，バ リウ ム フ ェ ラ イ ト膜 の

下地膜 と して の 試 み は あ ま り行われ て い ない
9）
．本論文で

は ，AIN 下 地 膜 が バ リ ウム フ ェ ライ ト膜 の c 軸 配 向性 お よ

び 磁気特 性 に 及 ぼ す影響 に つ い て 報 告 す る．

2．実 験 方 法

1．は じ め に

Table　1 は ，本実験 に お け る AIN 下地膜お よび バ リウ ム

　コ ン ピ ュ
ー

タネ ッ トワ
ーク の 発展，ソ フ トウ ェ ア の 巨 大

化 に 伴い ，コ ン ピ ュ
ータ の 外部記 憶装置 で あ る ハ

ー
ドデ ィ

ス ク の 大容量 化，小 型 化 お よ び 高記 録 密 度 化 の 要 求 が 高 ま

っ て い る．こ の 要求を踏ま え，40Gbit ／in2以上 の 高記録密

度 を 達 成す る こ と を目標 に研 究が 行 わ れ て い る．こ の よう

な，高密度記録 に お い て は従 来 の 面 内 磁 気記録方式で は い

ずれ限界に 達す る こ とは 明 らか で あ り，垂 直磁 気記録方式

が 提案 され
1）’2＞

，媒体，ヘ
ッ ドお よび 信号処理 方式な どの

各分 野 で 盛 ん に 研 究 が行 わ れ て い る ．こ の 記 録 方 式 で は磁

化 容易軸 が膜 面 に 対 し て 垂 直，す なわ ち 垂 直 磁 気 異 方 性 を

有 す る媒 体 が必 要で あ る．また ，高密度磁 気 記 録媒体 で は，
媒 体 と ヘ

ッ ドとの 距離が 近 づ くた め，化学的安定性お よび

耐摩耗性 に 優れた材料が 必 要 とな る．こ れ らの 要求を満 た

す 媒体の 候補 と し て ，バ リ ウム フ ェ ライ ト薄膜
3）−5）

が 多 く

Table　l　 Typical　sputtering 　parameters 　in　the
deposition　ofAIN 　and 　barium 　ferrite　films．

AIN BaFei2019

TargetsSubstrate A1 （99．9 ％）

Fused　quartz

Fe〜Ba ＝ 10
BaFe204　chips

Fused 　quartz

Baekground 　pressure　 く 2．Ox10 ’6　Torr く 2．0× 10’6　Torr

Gas　pressure

Sputtering　power

Substrate　temperature

Thickness

Anneali皿 9

N2：5　mTorr

2 ．2Wlcm2

R．T．

30 −200nm

02：　O．5　mTorr

Ar ；9．5　 mTorr

　 4．4Wlcm2R

．T ．

50 −200nm

600 °C 曹900 °C
5h ，　in　air

日本 応用磁 気学会誌　Vol ，24，　No．4−2，200G 275

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetlcs 　SOCIety 　of 　Japan

フ ェ ライ ト膜 の 成膜条件 を示 す．薄膜の 作製 に は 2 極 r．£

マ グネ トロ ン ス パ ッ タ装置 を 用 い て 成膜 した．タ
ー

ゲ ッ ト

に は純度 999 ％ の Al 円板 お よび Fe1Ba比 が 10 の バ リウ

ム フ ＝ ラ イ ト焼 結体（い ずれも 76mm φ〉と組成調整用 と し

て BaFe204 焼 結 体 チ ッ プ （10　mm φ）を用 い た．チ ャ ン バ ー

内を 2 × 10
〒6Torr 以下 に 排気 し て ，逆ス パ ッ タ リン グ を 5

分 間 行 っ た後，N2 ガ ス を導入 し た ．　 N2 ガ ス 圧 は 5mTorr

一定 と した ．投入 電力 は 2．2　W ！c皿
2 と し，溶融石 英 ガ ラ ス

基板上 に膜厚 δAiN が 30・200　nm とな る よ うに AIN 下地膜

を 成膜 し た．再 び チ ャ ン バ ー
内を 2x10

−
6
　Torr以 下 に排気

し ，
02 ガ ス お よび Ar ガ ス を導入 し た．02 ガ ス 分圧 お よ び

Ar ガ ス 分圧 は そ れ ぞ れ 0，5　mTorr ，9，5　mTorr 一
定 で あ る．

投入 電 力 は 4．4W ！cm2 と し，　 AIN 下 地 膜 上 に 膜 厚δBaM が

50・200nm と なる ように バ リ ウム フ ェ ラ イ ト膜 を成 膜 し

た．成膜 の 際，基板加熱は 行わ ず，基 板 ターゲ ッ ト間距離

は 55　mm 　
一

定 と した．成膜後，大 気 中 600−900 °C で 5 時

間 熱処 理 を行 っ た ．

　膜 の 結晶構造 は Cu・K α 線 を 用 い た X 線回 折 法 （XRD ）に

よ り解析 し，磁 気 特 性 は 印 加 磁界 20kOe の 振 動 試料型磁

力 計 （VSM ）に よ り 膜面 に 対 して 垂 直方 向 と 面 内 方 向 に 測

定 した．また，膜の 組成 はエ ネル ギ
ー

分散型 蛍 光 X 線 分 祈

装置（EDS）に よ り測 定 し，膜 厚 は触針式表 面 粗 さ計 を 用 い

て 測 定 した．

3．実験結果 お よ び検討

　Fig．　1 は，膜 厚 δAIN の 異な る AIN 膜 の x 線 回 折図 を示 す．

δNt“が 50　nm の 膜で は （002）面 か らの 回 折 ピーク が 見 ら れ

る．δAIN が 100　nm の 膜で は結晶性も向 上 し（002）面 の 回 折

ピ
ー

ク 強度 が 増大 し，c 軸 が 膜面 に対 して 垂 直方向に 配向

す る．δAIN が 150　nm 以 上の 膜で は（002）面 以 外 の （102），

（103）面 の 回 折 ピークが 増大 し c 軸配向度 は 減少 す る．以 上

よ り，δAIN が 100　nm の AIN 下 地膜 上 に バ リ ウム フ ェ ラ イ

ト膜 を積 層 させ る こ とに よ り c 軸配 向 した バ リ ウム フ ェ ラ

イ ト膜 が 得 られ る こ とが 期 待 され る．そ こ で ，δAIN が 100

nm の AIN 下 地 膜上 に 成膜 した バ リウ ム フ ェ ラ イ ト膜 に っ

い て 検討 した．

　Fig．2 は，膜厚δAIN が 100　nm の AIN 下 地膜上 に バ リウ

ム フ ェ ラ イ ト膜 を膜厚δB 。M が 50・200　nm と なる ように 成

膜 した後，大 気 中 800QC で 5 時間熱処 理 した 膜の X 線回

折 図 を 示 す．δB。M が 50　nm の 膜で は （006）面，（008）面 お よ

び （0014）面 か らの 回折 ピーク が 見 られ ，c 軸 が 膜面 に 垂 直

方向 に
一

軸的 に 配 向 して い る．δB 。M が 100　nm の 膜 で は c

面 以 外 か らの 回 折 ピークが 現 れ 始 め，膜 厚 が 増 大 す る に従

い ，c 面 以 外 か らの 回折 ピーク 強度が 増大 し c 軸配 向度は

減少 す る．こ れ は ，下地 膜 上 の バ リウム フ ェ ラ イ トの 膜 厚

が増大す るに 従 い ，AIN 下 地 膜 に よる バ リウム フ ェ ラ イ ト

膜 の c 軸 配 向 制 御性が 弱 ま るた め と考 え られ る．以 上 よ り，

δBaM が 50　nm の 時 バ リ ウ ム フ ェ ライ ト膜 の c 軸 が 膜 面 に
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Fig．2X −ray 　d駈 action　patterns　ofbariu 皿 fb  te　mms

deposited　at 　various 　thicknesses 　on 　AlN　underlayers

with 　a　thickness　of　100　nm 　and 　then 　annealed 　at 　800
°Cfor 　5　hours　in　ah 尸．

対 して 垂直方向 に
一

軸配 向す る．

　次 に ，作製 した バ リ ウム フ ェ ライ ト膜 の c 軸 配 向 度を 磁

気 的 な 面 か ら検討 し た．垂 直 磁気異方性 を示 す磁 性 薄 膜 に

お い て は，膜 面 に 対 して 垂 直方向に 磁界 を印加 して 測 定 し

た と き の 角型 比 お よ び保 磁 力 が 膜面 内方 向 に 磁 界 を 印 加

して 測 定 し た そ れ ら に 比 べ て 大 き くな る
「o）

こ とか ら，膜 面

に 対 して垂直に 測定 した角 型 比 Sq
⊥
と膜 面 に 対 して 平行 に
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測 定 した 角型比 Sq〃の 比 SqLISq，t，お よび 膜 面 に 対 して 垂

直 に測定 した 保磁力 Hc
⊥と膜面に 対 し て 平行 に 測定 した 保

磁 力 Hellの 比 H ，⊥
／Heltを c 軸配向度 の 指標 とした．すなわ

ち，垂 直磁気異方性を示 す c 軸配向膜の 場合，S〔u ／Sq〃お

よ び H ，⊥
1瑜 ，の 値は 1 を越 え る こ とに な り，1 よ り大 き く

な る程 c 軸配 向性 が 高い こ とに な る．

　 Fig．3 は ， δAIN が 100　nm の AIN 下地膜上 にバ リウム フ

ェ ライ ト膜 を δB 。M が 50・200　nm となるよ うに 成膜 した後，

大 気 中 800 °C で 5 時問熱処理 し た膜の Sq⊥
ISqutsよ ぴ

Hc
⊥
1Hc〃の 膜厚依存性を示す．垂直方向に 関 して は 反 磁 界

補正 を行 っ た．Sq⊥
〜Sq〃の 値は δB。M が 50 −200　nm に お い て ，

い ず れ も 1 を越 え、しか も膜 厚 の 減 少 に 伴い 増大 し，δB。M

が 50nm の 時，最 大値 2，6 を示 す．一方，　 H ，⊥
Mellの 値 は

δB 。M が 100・200 　nm に おい て ，ほ ぼ 1 とな り等方的で ある

が，δB。M が 50　nm の 時、垂直方向保磁力 7．57　kOe ， 面 内方

向保磁力 4．98kOe とな り最大値 1．5 を示 す．これ ら よ り

δB 。M が 50　 nm で は バ リウム フ ェ ライ ト膜 の c 軸が 膜 面 に

対 して 垂直方向に
一

軸配向 して い る とい え るが，垂 直 方 向

保 磁 力 H ，⊥
が 大 き い 原 因 と して ひ ず み が 考 え られ る ．こ の

ひ ず み は AIN 下 地 膜 が 高 温 熱 処 理 に よ り分 解 し，　 Al イ オ

ン が バ リ ウ ム フ ＝ ラ イ ト膜 中 へ 拡散 し た た め で あ る と考

え られ る．そ こ で，次 に これ らの バ リウム フ ェライ ト膜 の

格 子 定 数 の 実験値 と理 論値を比 較検討 し た．

　 Fig．4 は，δAIN が 100　nm の AIN 下地膜上に バ リ ウム フ

ェ ラ イ ト膜 をδB。M が 50・200　nm とな る よ うに 成膜 し た後，

大 気 中 800 °C で 5時 間 熱処 理 した 膜の 格子 定数 a お よび c

の 膜 厚依存 性 を 示 す．δB 。M が 100・200　nm で は 格 子 定 数 a

お よ び c どち らの 場合も理 論値 よ り若干 小 さい 値 を示 す が，
δB。M が 50　nm で は 格 子 定数 c に お い て，さらに 小 さい 値 に

なる．こ れよ り，δB。M が 50　 nm の 膜で は バ リ ウム フ ェ ラ

イ ト膜中に Al イ オ ン が 拡散 し結晶格 子 が ひ ず ん で い る と

考えられ る．

　そ こ で ，バ リ ウム フ ェ ライ ト膜 の 膜 厚 δBaM を 50　nm に

δ
の
＼

『

σ

の

　

　

　

O一
一

 」
ω

の

Φ
⊆

Φ」
 
コ

σ

の

1．
　 50

2，0

も

エ
＼

→。
エ

£
匹

診
≧
2
 
oO

　

　

価

　
佃

　

 

　 0
　100　　　　　150　　　　 200
ThicknessδBsM （nm ）

Fig．3　Dependence 　of　the　squareness 　ratio （SqLISqi，）
and 　coercivity 　ratio　（Hc⊥

／H σ，）　on 　the　thickness　of

bariu皿 ferrite　 f丑ms 　 deposited　 on 　 AlN 　 underlayers

with 　 a 　thickness 　of 　100　 nm 　 and 　then　 a 皿 ealed 　 at 　800
°Cfor 　5　hours　in　air．
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固 定 し， AIN 下地 膜 の 膜厚δAIN を 100　nln よ り薄 く して 検

討 した．Fig．5 は ，δAIN が 30−100　nm の AIN 下 地膜上 に，
バ リ ウ ム フ ェ ラ イ ト膜 をδB 。M が 50　 nm とな る よ うに成 膜

した 後，大 気 中 800 °C で 5 時間 熱処 理 し た 膜 の X 線 回折

図 を 示 す．い ずれ の 膜 も（006），（008）お よび （0014）面か ら

の 回 折 ピ
ー

ク が あ り，c 軸 配 向性 お よび 結晶性 と もに 良好

で ある，また ， δ、UN の 減少 に 従 い ，　 c 軸配向性 お よび結晶

性 が 向 上 して い る．これ は Al イ オ ン の バ リウム フ ェ ライ

ト膜 へ の 拡 散量 が 減少 し，歪み も減少 した こ とに よ る と考

え られ る ．以 上 よ り，δAIN が 30　nm の 時，最 も バ リ ウム フ

ェ ラ イ ト膜 の c 軸 が 膜 面 に 対 して垂 直 に一軸 的 に 配 向す る
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Fig．4　Dependence　of 　the　lattice　constants ，　c　and 　a　ou

the　thickness　of 　barium 　ferrite丘1ms　deposited　on 　AIN

underlayers 　 with 　 a　 thickness 　 of　 100　 nm 　 and 　 then
annealed 　at 　800 °C　for　5　hours 　in　ahr，
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Fig．5　X・ray 　 d皿 action 　patterns　 of 　barium　ferrite
丘lms　 with 　 a　thickness 　of 　50　 nm 　deposited　 on 　AIN
underlayers 　 with 　 various 　thicknesses 　 and 　then

annealed 　at 　8000C 　fbr　5　hours 　in　air ．
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と考 え られ る．

　Fig．6 は，δAIN が 30・IOO　n 皿 の AIN 下地 膜上 に ，
バ リウ

ム フ ェ ラ イ ト膜 をδB 。M が 50　nm と なる よ うに 成 膜 した 後，

大 気中 800 °C で 5 時間 熱 処 理 した 膜 の 磁 化値 お よび 膜 面

に 対 し て 垂 直方 向 お よび 面 内 方 向 に測 定 し た 保磁 力 の 膜

厚 依 存性 を示 す．膜 厚 に 関 係 な く磁 化 値 は ほ ぼ一
定で あ る ．

こ れ は
一

定量 の Al イ オ ン はバ リウム フ ェ ラ イ ト膜中に 拡

散
・
固溶 し六 方晶 構造を維持す る が，それ 以 上 の Al イ オ

ン は粒界 に 析出す る た め 磁 化 値が
一

定 に なる と 考え られ

る。一
方，保 磁 力 は 膜 厚が 減 少 す る に伴 い 垂直方向お よ び

面 内 方 向 と も に 減 少 す る 傾 向 を 示 す，こ れ は AIN 下地膜

を 薄 くす る こ とに よ り，Al イ オ ン 量 が 減 り，ひ ず み が 減少

した こ とに よ る と考 え られ る．こ こ で 再 び，作 製 した バ リ

ウム フ ェ ライ ト膜 の c 軸配 向度を磁気的な面 か ら検討 した ，

　Fig．7 は，δAINが 30・100　nm の AIN 下地膜上 に，バ リウ

ム フ ェ ライ ト膜をδBaM が 50　nm と なる よ うに 成膜 し た 後，
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Fig．6　 Dependence 　of 　 the　magenetization 　and

coercivity 　on 　the　thickness　of 　the 　AユN 　underlayers 　on

which 　barium　ferrite丘1ms　with 　a　thic  ess 　of 　50　nm

were 　deposited　and 　then　annealed 　at 　800　
°C　for　5　hours
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Fig．7　Dependence 　of 　the 　squareness 　ratio （S〔L ／Sq〃）

and 　coercivity 　ratio （Hc ⊥
！］旺elt）on 　the　thickness　of 　the

AIN 　underlayers 　on 　which 　barium 　ferrite　films　with 　a

thickness 　 of 　 50　 nm 　 were 　 deposited　 on 　 and 　 then

annealed 　at 　800°C　for　5　hours　in　air ．
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大気 中 800 °C で 5 時 間熱 処 理 した膜 の Seq／Sq〃お よ び

H ，⊥
1且ellの 膜厚依存性 を 示 し，　 c 軸 配 向 度 の 指 標 と し た ．

ま た ，垂直方向 に 関 し て は 反 磁 界補 正 を行 っ た．S （LISq 〃

に お い て は δAIN が 30・100　nm に お い て ，い ず れ もほ ぼ 3．0

の 値 を 示 す ．ま た ，H ，⊥
〆H 、rtの 値 は 全 て の 膜 に お い て ほ ぼ

1．5 と
一

定で ある．こ れより，バ リウム フ ェ ライ ト膜 の c

軸 が 膜 面 に 対 して 垂 直 方 向 に
一

軸 配 向 し て い る と考 え ら

れ る．以 上 よ り，AIN 下 地 膜 の 膜 厚 を 薄 くす る こ とに よ り

Al イ オ ン が 六 方晶構造 に は 固溶す る が，粒 界 に は存在 し な

い た め ひ ずみ が 減少 し，結晶性お よ び c 軸配向性 の 良好 な

膜 が 得 られ た．

4．ま　 と　 め

　 r．£ マ グネ トロ ン ス パ ッ タ法 に よ り膜 厚 が 異 な る AIN 膜

を 下地 膜 と し ， そ の 上 に膜厚 の 異な るバ リウム フ ェ ライ ト

膜 を成 膜 した．こ れ らの 膜の c 軸配向性 お よび 磁 気 特性 に

つ い て 調 べ た と こ ろ，以 下 の 結果が 得 られ た．

  　六 方 晶構 造 で 膜 厚 δAIN が 30　nm の AIN 下地膜上 に 膜

　　 厚δB。M が 50 皿 1 の バ リウ ム フ ェ ラ イ ト膜を成膜 し，

　　 大気中 800QC で 熱 処 理 を行 っ た 結果，垂 直配 向膜 が

　　 得 られ た．こ の 磁 気 特性 は，Ms ＝ 203　emu ！cm3 ，　 Hc
⊥

　　 ＝ 5．5kOe ，　 S （LISq 〃
＝2．7，　 H ，⊥Hclt＝ 1．6 とな っ た 。

  　AIN 下 地膜 の 膜厚を薄 くす る こ とに よ り， そ の 上 に

　　 成膜 した バ リ ウム フ ェ ラ イ ト膜 は c 軸 が よ り膜 面 に

　　 対 して 垂直方向 に
一

軸配向 し，垂 直磁 気 異方 性 の 向

　 　 上 が 見 られ た．
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