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　　　The　micrustmCture　of　 BaM 　面 皿 　丘hns，　 sputter −

depos熊〕ed 　us 血 g　on 　altemate 　layer　depositionむed ユn 主que 　on

bodh　a　c・aXis 　or廴ented 　ZnO　underl 且yer　and 　a （111）oriented

ZnFe20，d　 underlayer ，　 was 　血vestigated 　using 　a 　high・

resolution 　 transmission 　 ele 血 Dn 血 cr 。scope （HRTEM ）．

When 廿le　f丑ms 　were 　deposited　on 　the　ZnO 　u 皿derlayer，　the

film　had　a 　layered　stucture 　ofBaM （c
・axis 　orientation ）1Ba −

Zn −Fe−0 〆ZnFe204 （（111）orientadr〕n ）！Ba−Zn・Fe・01Zn ・Si・

0！SiO21Si．　This　suggests 　that　the　BaM   yer　was 　fommed

after 　the　formation。f　the　layered　stmctum 　of　Ba．Zn・Fe・O　t

ZnFep4 （（111）orientation）1Ba−Zn・Fe−01Zn・Si・01SiO21Si．

On　the　other 　hand，　wheI1 伍 ms 　were 　deposit£ d　on　the（111）

oriented 　ZnFe204　underlayer ，　the　BaM 　layer　grew　epitaxially

on 　the 　（111）　plane　of　the　ZnlJ
”
e20 ．i　under1 且yer，　 and 　七he

fornlatien　 of　transition　layers　 was 　 not 　 observed ．　These

results 　suggest 　that　the　difiisions　of 　Ba，　Fe，　and 　Zn　ions

between 止 e　BaM 　 Iayer　 and 　 ZnO 　 or　Ba ・Zn・Fe−O　layer

occurTed 　 easily 　 but　 was 　 completely 　 suppre 曲 the

ZnFe2041ayer，　 which 　 resulted 血 fomlation　 of　a　ZnFe204

】且yer　that　was 　sandwiched 　beむween 　the　Ba−Zn−Fe・O　byers
when 　BaM 趾 ms 　we 艶 deposited　on 　a　ZnO 　underlayer
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electren 　micTosoope（HRTEM ）

1，　 は じめ に

　Ba フ ユ L ラ イ ト （BaM ） は，酸化物 の 中で も大 きな結晶磁 気

異方性 と飽 和磁 化 を持ち，か つ ，耐摩耗姓 ・化学的安 定駐に も

優れ て い るこ とか ら，低 ノイズ の 高密度磁 気記録媒体 と して 有

望と考え られ る，そ こで 本研 究で はこれ まで，BaM 薄膜作製

法につ い て検討 を重ね，BaM の Sブ ロ ッ ク （Fe（iOH ）とR プ ロ

ソ ク （BaFeGOii）を交互 に積層す る原子 層積層法を 用 い る事に

よ り，従来の BaM 焼結体タ
ーゲ ッ トに よ る ス パ ッ タ堆積 よ り

も結晶 駐及 び c 軸配 向性 の 良好な BaM 薄膜 を 作製で きるこ と

IR ），　BaM 薄膜 を ZnFezO4下 地 層上に 堆 積す る と ZnO 下地 層

上に 堆積 した場合に 比 べ 結晶性及 ひ配 向性を向上で きるこ とを

報告 して きた 4，．亀 ま た，こ の 原 子層積層法 を用 い て ZnFezO4

下地層上に膜厚 を低 減 させた BaM 膜の 堆積で も，従來の 方法

では困難で あ っ た細 2   畷 の 糶 窺 、良好な c 轣 己向膜が

形成で きるこ とも明 らかに した
〔1），本研 究で は ド地層に よ る こ

の よ うな違い を明 らかに する ため，高分解能 TEM を 用 い て，　 c

軸配 向 ZnO 下地膜 及 ひ《lll）配向 ZnFe20d 下地膜 上 に作製 した

BaM 薄膜の 微細構造及餅 賊 分布 を調べ た．そ の結果，　 c 軸雪己

向 ZnO 下地膜 上に BaM 薄膜を堆積 した場合には，　 BaM 層 と

ZnO 下地層間で，　 Zn，　 Fe お よび Ba イオン の 相 互拡散 が起 こ

るた め に，20   以
．
陶 厚 さの BaM 層を堆積 して も，　BaM 膜

を形成す る こ とが困難で あるこ と，（111）配 向 ZnFe20．d下地を用

い た場合には，下地 層と BaM 層の 間で Zn イオ ンな どの金 属

イ オ ン の 相 互 拡 散 は ほ と ん ど起 こ らず，BaM の c 面 が

ZnFe20n（111）面上 に直接エ ピ タキシ ャ ル成長するため に，膜厚

が薄 くて も良好な c 軸配 向 BaM 膜 が得 られ る こ とが 明 らかに

な っ た の で以 下に報告す る．

2．実験方法

　本 研究 で は，ターゲ ッ 1・径 3cm の 対 向タ
ーゲ ッ ト式ス パ ッ

タ源 を 3個備 え たス パ ッ タ装置 ⇒を 用 い て，c 軸配 向 BaM 薄膜

の 作 製を行っ て い る，下地膜の 作製は，c 軸 配向 ZnO の 場合，

厚 さ約 15   を基板1跛 250 ℃で，（111）配向 ZnFe204の 場合，

厚 さ約 7   の c 軸配向 ZnO を 250℃『
（雄積 した 後，基板厳

を 580℃ に 上げて 約 13   の 厚さの Fe20
／iを堆樹

．
る こ とで，

厚 さ約 20   の（111）配向ZnFeP4 を熱酬 ヒシ リコ ン 基板 上に

作製 した，それ らの 下地膜上に，基板温度 630℃，ス パ ッ タ ガ

ス 圧 3　mTbrr で FeO
．
焼結 体 ターゲ ッ トと BaFe60 ．焼結体タ

ー

ゲ ッ トを用い て，S ブ ロ ッ ク ＋ R ブロ ッ ク を
一
周期 と して，こ

れ を 100層（膜 厚約 115nm ）積層 して BaM 薄膜を作製 した
IH’）．

　堆積 された試料膜は ，電 界放射形透過 電 子 顕 微 鏡 JEM −

2010F を用 い て評価 した．

3．　 実験結 果及 び検討

　c 軸配 向 ZnO 下地膜 及び（111酒己向 ZnFe204 下地膜上に，原

子層積層 法で S＋ R ブ ロ ッ クの 積層回数 10〜40 回 で 堆積した

BaM 薄膜の X 線回折 ダイ ヤ グラム を Fig．1及び Fig．2 に それ
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それ示 す．ZnO 下地膜上に作 製 した膜は，　BaM 層厚が薄 くな

るに従 い BaM 　c 面か らの 回折 ピークは 小 さ くな り，　 BaM 層厚

が約 12   程度に なるとBaM （008）面，　BaM （0014）面か ら咽

折 ピーク は観測され なくな り，周 期 性の 不完全 な BaM 膜が形

成 され る こ とが分かるt −．tt
方，　 ZnFe204 下地膜上に作製 した膜

では ，BaM の 膜厚 の 減少 に 伴 なっ て BaM 　c 面か らの 回 折 ピー

クは ／」・さ くなるが，約 12   の 月賜 こお い て も明 らか な BaM 　c

面か らの 回折 ピーク が確認で きる こ とが分 かる．また，ZnO 下

地膜上 に 作製 した膜は ZnFe
，
O，d 下地膜 上 に作製 した膜に 比べ

BaM 　c 面の ピ
ー

クの 半値幅 が広 い こ とか ら，　 ZnO 下地層上に

作製 した膜 は ZnFe20，a 下地層上に 比 べ BaM の c 軸 方向の 周期

性 が乱れ た膜 とな っ て い るこ とが分 かる 劬 ．
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　Fig．3 に c 軸配向 ZnO 下地膜上 に，原子層積層法で作製 した

BaM 薄膜の 断面 TEM 像を，　Fig．4 に こ の膜の 各層中の組成分

析結果を示 す，こ こ で （a），（b），（c）で 認 め られ る Siは TEM 試料

作製の ため に行 っ た イオ ミリン グ時に試料 表 面に付 着した Si

に よる もの で あ る，J血 shan 　h 等 は，　ZnO 下地膜 上に BaM 薄

膜 を堆積 した場合，ZnO 層 と BaM 層の 問 に は Zn お よび Fe

イオ ン の 相互拡散に よ り界面付近 に ZnFe204遷 移層 が形成 さ

れ，その 上に BaM が エ ピ タキシ ャ ル 成長す る こ とを報告 して

い び ，本研究にお けるZnO 下地層の厚さは，15   とh 等

の 場 合 と 比 べ て は るか に 薄い た め，ZnO 下 地層 の 消 失 と、

ZnFe204層 の ヒ下に Ba を含 ん だ Ba−Zn−Fe−0 層の 形成や ，熱

酸化シ リコ ン 基板の Sio．層へ の Zn イ オン の 拡散が認 め られ る．

この 結果は，ZnO 下地膜上 に BaM 膜を堆積 し よ うとす る と

ZnO 層中の Zn イオ ン は BaM 層中へ，　 BaM 層 中の Fe イオ ン

と Ba イオ ン は ZnO 層 中へ 拡散移 動 し，　 Ba−Zn−Fe−0 層 や

ZnFe204層 が形成 され る こ とを示 して い る．

　
．
方，（111）ZnFe204下地膜上 に BaM 薄膜を堆積 した場 合に

は，ZnO 下地 膜 を用 い た場合 と は著 し く異な っ て い る．　 Fig．5

に こ れ らの 膜 の 断面 TEM 像 を，　Fig．6 に各層の 組成 分析 結果

を示す．これ よ り，（111）配向 ZnFe20n膜上 に BaM 膜 を堆積 し

た場合，ZnFe204 下地層 とBaM 膜との 間で、　 Zn イ オ ン や Ba

イ オ ン の 相互 拡散は ほ と ん と認 め られず，ZnFethOn（111）面上 に

BaM の c 面が エ ピ タキ シ ャル 成長 してい るこ とが 分か る，た だ

し，多結晶で あ るため，わずか に傾い た c 面も見られて お り，

これ がX 線回 折の c 面の ロ ッ キン グ曲線の 半値全幅が 5
”
程度

に広が っ てい た理 由 と考え られ る．さらに SiOz層 へ の Zn の 拡

散 も認め られ ない ．この 結果 は，（111）配向 ZnFe204 層が klO

下地層 に 比 べ て 安定で ある た め，BaM 層への Zn イ オ ン の 拒徹

や BaM 層 中の Ba イ オ ン の ZnFe20n 層 へ の 拡散が 生 じな い こ

と を 示 して い る，

　以 上の ZI10下地 膜及び ZnFe20n　F地目莫上 に堆積 した BaM

薄膜 の 結 果 よ り，ZnO 下地膜 lzに BaM 薄膜 を堆積 した場 合に，

Fig．3 に 示す よ うな構 造の 拡散 層が形成 され る機構 と して．

Fig、7 に示 す よ うなモ デル が 考え られ る．すなわ ち、ま
一
買 DZIIo

下地膜 上 に BaM を堆積す る と，ZnO 層 の ZI1イ オ ン 及 び，　BaM

層 中の Fe お よび Ba イオ ン が相 互 に ZllO層，　 BaM 層 に 拡散

し人 り交 じっ た層を形成する．  この 過程で Ba イ オン の 移動

に よ りBa イ オン を含まない ZnFe20n が形成 され る と安 定化さ

れ，中間部分に（111）配向した ZnFe20a 層が形成 され る．こ の

ZnFe，，04層 がバ リア 層 となり層問の 拡散が起 こ らなくなるため，

ZnFe
，
，Ori　eeの 上下 に Ba を含ん だ Ba−Zn−Fe・O 層 が 形成 され る．

  こ の Ba−Zn・Fe−0 層上 に BaM が成 長す ると ともに，　 SiO
，
基

板上に 形成された Ba・Zn−Fe−O 層か ら，　 Sio ，基板中へ Zn イオ

ン が 拡散し，Zn−Si−O 遷移層を 形成する．

　
一・
方，ZnFe20n下地層上 に BaM ・

薄膜を堆積 した場合は，拡

散 バ リア とな る ZlfFezO4層が は じめか ら作られ て い るた め に，

層間の 拡散 がほ とん ど起 こ らず，znlle
！
On （111）面 Eにす ぐに

BaMc 面 が エ ヒ
’
タ キ シ ャ ル 成長す る と考え られ る．以 上の こ と

か ら，c 軸配 向 BaM 薄騰 ト彡成 の た め の
．
ド地 層 と して （111）配 向
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跏 F馬04膜が ZnO 下地膜に比べ て優れた特性 を示 した理 由は，

BaM との 格子 ミ ス フ ィ ッ トがよ り小 さい とい うこ とばか りで

なく ， 拡散バ リア として の 性質を持つ た め と考え られ る．

↓

Stra血 s　induced 　by

dlf魚 sIons 　ofBa 且nd

一

XT

↓

↓

Fig．7　Schematic　mOdel 　ofvarious 　transition】layers．
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4．まとめ

　 c 軸配 向ZnO 下地膜及 び （111）配向ZnFe204下地膜上に 堆積 し

た BaM 薄膜 の 微 細構造 及び 組 成分布 を高分解能皿 M に よ り調

べ ，以下の 結果 を得た．

（1） ZnO 下地層上へBaM 膜 を堆 積 す る とBaや Znの 拡散 によ り

　　ZnO 下地膜は消失 し，　Zn・Ba −Fe・O　t　ZnFe2041Zn・Ba−Fe−0 ！

　　Zn・Si−o の 遷移層 を形 成す る．この ためZnO 下地層上 に厚 さ

　　 20   以下のBaMffS｛を嬾 して もB蝿 は形成 され ない ，

（2） ZnFe20n層が形成され る とBa象
やZn盟

イオ ン の 拡散が抑制

　　 され る．

（3） ZnFe204下地 層上にBaM 膜 を堆 積した場 合，層間で の Znや

　　 Ba イ オ ン の 拡散 は 起 こ ら ず，　 BaM 層 が 薄 い 場合で も

　　ZnFe204 （111）面上 に 良好 な繭 己向BaM 膜が エ ピ タ キ シ ャ

　　ル 成長する．これは，ZnFqO4 （111）面 がBaM 　c面 との 格子

　　 ミス フ ィ ッ トが小さく，かつ 層間で の 相互 拡散が起こ らない

　　 た め と考え られた．
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