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We　observed 　hysteresis　loops　of　resistance 　in〔｝MR　and　TMR

films　usi  GdFe　alloy 　with 　perpendicular．　The 眠 ratio 　of

GMR　film　was　approxi 皿ately 　O．036％when 　the　thic  ess　of　Cu
fil皿 was　4　nm ．　AlsDCu50　film　with 　a　surface 　roUghness 　of

apProximately 　O．2nm　was　used 　for　the　undel・electrode 　 of 　TMR

film．　The　Al203　film　was　prepared　by　direct　depcsition　on
an　Al2Q3　target，　 and 　ato 皿 ic　 ratio 　O／Al　of　the　AizOii　fil皿 was

1．52accordi  to　m 咫 S　a  lysis．　The囲 ratio 　of   fi血

was 　approximately 　O．95％when 　the　thic  ess　of 　Al203　fil皿 was

2．2   ．
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，
　anomalous ｝Hall　effect ，　surface 　ro     ess
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1．は じめ に

　 1988年に Baibichらによっ て金属人工 格 子・多層膜 に対す る報

告
1）

が され て以来、巨大 磁 気抵抗 （GMR）効 果の 研究は、理 論的

に も実験的 に も精 力的 に行 わ れて きた。膜構成もい くつ か 提 案

され て い るが、特 にス ピ ンバ ル ブ膜に対する研究成果は、現 在、

実用化 レベ ル に 達 して い る 。

　 こ れに 対 して トンネ ル磁 気 抵抗 （  ）効 果の 研究は、強磁性

トン ネル 接合 に対 する もの が、GMR 効果の 研 究報 告 よ りも前 の

1975年 に Julliereに よ っ て 報告され た
2）が、成 膜や加 匸が難

しい た めに、そ の 後 しば ら く多 くの 研 究成果は得 られなか っ た。

しか し最近で は、技術 力の 進歩によ り多 くの 研究報告がな され

るよ うになっ た
3’6）。理 論的には、  効果 に よる電気抵抗の 変

化 率は、GMR効果の それよ りも大 き く、大 きな可能性 を秘 め て

い る とい える。

　とこ ろで、GMR効果や TMR 効果に 対するこ れ まで の 研究は、
その ほ と ん どが 面 内磁 化膜 を用 い た磁 気抵抗効果膜に対す る も

の で あり、垂直磁化膜を用 い た もの が無 い。磁気抵抗効果 の 発

生 メ カニ ズムか ら考える と 、 垂 直磁化膜 におい て も 面内磁化 膜

の 場合 と同様 に磁気抵抗効果が 見られる と r・想され る。そ こ で

本研 究 で は、垂 直磁化膜 を用 い た GMR膜お よび   膜を作成 し、
そ の 磁気抵抗効果 の 測定 を試み た。

2．実験方法

　 2．1 〔NR膜

　成膜チ ャ ンバー
内を 1× 10−sPa 以 ドまで真空引 き した後、表

面酸化処 理 され た Si ウ エ ハ
ー

上に、　SiN（5nm）fGdFe（15  ）／Cu／
GdFe（5mm ）／Cu（5n 皿 ）を真空 を破 る こ とな く連続 して 成膜 した 。

SiN膜お よび 1二部 Cu膜 は どち らも保護膜で ある 。 SiN膜は、　Si3N4
ターゲ ヅ トを用い RF マ グネ トロ ン ス パ ッ タ法 に よ っ て、　 Cu膜

は DC マ グ ネトロ ン ス パ ッ タ 法に よ っ てJimu莫した。また、　GdFe

膜は Gdターゲ ヅ トお よび Feターゲ ッ トをそ れ ぞ れ 鯉 お よび DC

マ グネ トロ ン スパ ッ タ法 を用い て コ ス パ ヅ タ リン グ し、組成 は

どち らの 膜 も Fe 副格 子磁化優勢な もの と した。磁 気抵抗効果

の 測定 は、直流四 端子 法を用 い 、電流 を膜面内方向に流 し、磁

界を膜面法線方向に印加 して 行 っ た。

　2．2TMR膜

　GMR膜と同様に、成膜チ ャ ン バ
ー

内を 1× 10
−5
　Pa以 ドまで 真

空 引 きし た後、表面酸化 処理 され た Si ウエ ハ
ーヒに、下 部電

極として 25nm の AICu合金 膜 を DCマ グ ネトロ ン ス パ ヅ タ 法で

作成 し、 さ らにその Eに GdFe（5n皿＞／Al203／GdFe（15n皿）／Pt（2   ）

を真空 を破 るこ となく連続成膜した。Al203膜の 域膜 は AlzO3タ
ーゲ ヅ トを用 い て RF マ グネ トロ ン ス パ ッ タ法で 行い、保護膜

で ある Pt 膜は DCマ グ ネ トロ ンス パ ヅ タ法 で行 っ た。ド部電極

は、その 表面の ラ フ ネス が 小 さ くな るように Cu組成 を 50　at．％
と した。ま た、下部電極膜 の 表 面の ラ フ ネス は、MM で 測定 し

た。AlzO3膜の 組成は RBSに よ り確認 した 。

V Al（50　　nm ）　　　　　　　　　　　　　→

，ウ 

AlCu（25　nm ）　　TMR　e工e皿ent

Fig．　l　Schematic　Mustration〔｝fTMRciemen1

こ の よ うに して 得 られ た   膜 に フ ォ トリソ グラ フ ィ
ー

に よ

りレ ジス トマ ス ク を形成 し、逆 ス パ ッ タ法に よっ て 加工 を施 し

TMR 膜を微細化 した。微細加 i後 は、真空を破る ことな く保護

膜お よ び 絶縁膜 と して SiN膜を成膜 した。ヒ記の よ うな レ ジス
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トマ ス クの形成 微細加工 、SiN膜の 成膜とい う行程を 2 度繰

り返 した後、リフ トオ フ に よ っ て Al ヒ部電極を形成 した。 得

られ た素子の 概略図を Fig．1 に示す。磁気抵抗効果の測定は、

直流 四端子法 を用 い、磁界 を膜面法線方向に 印加 して 行 っ た。

ホー
ル 効果による電圧変化量 を Vh、　 GMR効果によ る電圧変化量

を Vgとすると、100e 付近に見られる電圧変化におい て 、プ ラ

ス 方向の 印加磁界 にお け る変化量 Kは K − Vgであ り、マ イ ナ

ス 方向に おけ る変化量 区は PA＋ Vgで あ る。つ ま り、　 Vgは

3．実験結果および考察 Vg＝ α
一V

，）／2

　3．1   R膜 の磁気抵抗効果

　Fig．2 は Cu中間膜の膜厚が 4   の G阻 膜を長さ 15  、幅 5 

の 大 きさに切 り出 し、直流 四端子法 に よ り測定 した ヒス テ リシ

ス カーブで ある。 ただ し、電圧端子間距離は 3 皿 で あ り、 電

流は試料の 長さ方向に 1mA 流 してい る。 印加磁界の 大きさが 10

0eお よび 1000e付近で 見 られ る電圧 変化は、磁化反転に よる

もの で あ る と予想 され る。しか し、これ まで 報告 されて きた面

内磁化膜を用 い た GMR 膜の磁気抵抗曲線 と形が異な っ て お り、

GMR 効 果 が現れ て い るか 明 らか で はな い 。また、膜面内方向に

同 じ大 きさの 磁 界を印加 した場合 には、電 圧 変化 は全 く確 認 さ

れなか っ た。

（ 12，89
達） 12，88
9812

．87

歹 12．86
P912

．85
ぢ
012 ．84
　　　　

−300 −200　−100　　0　　 100　 200　300
　　　　　　　　Magnetic　field　（Oe）
Fig．2　Hysteresis　loop　of　output 　voltage 　for　Si／SiN（5   ）／

GdFe（15　m ）／Cu（4　m ）／GdFe（5   ）／Cu（5　nm ）．

　 ところで、上記測定にお い て、磁界を強磁性膜の 法線方向に

印加 し、かつ 電流 を膜 面 内方 向に流 して い るの で あるか ら、異

常ホール 効果 に よ り、磁界 と電 流に 直交 す る 方向すなわ ち試料

の 幅 方向 に起 電 力 が生 じる筈 であ る。つ ま り、測定端子 が
一
直

線上に並 んで お らずずれ があ るな らば、本測定 にお い て それ に

伴う電圧変化が得られ る。 そこ で 、 測定に使用 した端子 のずれ

を調べ たとこ ろ、電流端子を結ぶ直線か ら電圧端子が O．1  

程度ずれ て い る こ とがわ か っ た。したが っ て、こ の磁気抵抗効

果の 測定で、異常ホール 効 果 が検 出 され る 可能 性 は十分 に考 え

られ る。異常 ホール 効果 に よる ヒ ス テ リシ ス ル
ープは、印加磁

界の 方向に よ らず電圧 変化 量 は同 じで、ヒス テ リシスループ の

中心 点に対 して ほ ぼ対称な形にな るは ずで あ る。しか し、得 ら

れた ヒス テ リシ ス ル
ープが その ような形に な っ て い な い こ とか

ら、異常 ホール効 果以外 の 現 象hV乍用 して い ると考え られ る 。

そ こで 、 異常ホール 効果 に加 えてさ らに GMR効 果の 出現 を仮定

してみ る と、定性的には Fig．2 の ヒ ス テ リシ ス ル
ープ を説明で

きる。

　上記 の ような仮 定に基づ き、保磁力の 小さな GdFe 膜の 異常

で求 め られ る。

　Fig．3は、上記式を用い て 求め た Cu中間膜の 膜厚に対す る GMR

効果 に よ る磁気抵抗変化率を示す図で ある 。 こ の 図か ら わか る

よ うに 、 Cu 中間膜が 8   〜 4nm の 範囲で は、膜厚が薄 くな

るに従い 、 磁気抵抗変化率は徐々 に増加 して お り、 期待され る

結果 が得 られて い る 。 Cu 中間膜が 3   に な ると上下の G邯 e

膜の 磁化 の 結合力 によ っ て 磁化の 反 平行状態が得 られ なくなる。

Cu 中間膜 の 膜厚が 4nm の ときに磁 気抵抗 変化 率は最大値 を示

して い るが、そ の 値は 0．036 ％程度で 著 し く小さい。こ の 原因

を明確に するに は、さ らに 十分 な検討を要 するが、GdFe合金垂

直磁化膜を用い た GMR膜にお け る伝導電 子が、　 Fe原子の 3d電

子で あり、Gd原子の 4f電子が 関与して い な い とするな らば、　Gd

原子 は電気的に不純物と考えられるの で、こ れに より磁気抵抗

変化 率が低下 して い る とい うこ とも予想 され る。
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Fig．3MR　ratio 　as　a　function　of　Cu　fnm 　thic  ess　for　Si／SiN

（5m ）／GdFe（15　nm ）／Cu／GdFe（5 【皿 ）／Cu（5　 n皿）．

3．2 刪 R膜の 磁気抵抗効果

　3．2．1 下部電極膜の 表面 ラフ ネス

  膜 に用い られ る 周ρ：膜 は 2   不鍍 の薄膜で あ り、均

．・
な薄膜を形成するため には、下地膜の 表面が平坦 で あ る こ と

が好 ま しい 。本研 究に 用い た TMR 膜の 膜構成で は、　N20s膜の

下には下地電 極膜 と GdFe 合 金膜 が存在 して い るが、下地 電極

膜の材料 と して Al 等の 金属をス パ ヅ タ リン グ法で 形成す る と

多結晶構造となる こ とから、そ の 表面ラフ ネス が大きくな っ て

しま うこ とが予想 され る。そ こ で本研究では、まず下部電極の

表面ラ フ ネ ス につ い て 調べ 、よ り小 さな ラ フ ネ ス を有する下地

電極膜の 作成 を試み た 。

　Fig．4（a ）は Si ウエ ハ ー上に 膜厚 50 【皿 の Al膜を   マ グネ

トロ ン ス パ ヅ タ法 に よ り成膜 し そ の 表面形 状を AFM に よ っ て 測

定 した結果で あ る。測定エ リア は 1μ 皿× 1μ m であ るが、そ の
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中に〜数 1・  の 凹凸が多 く見 られ、こ の ラ フ ネス は約 3．5rm

と大 きな値を示した。た だ し、用 い た Si ウエ ハ
ー

の 表面 ラ フ

ネ ス は 0．2   以 トで あ る。

Fig・4AFM　images　of しhe　sul・faces　of　undel
・
electrodes ：（a）Al，
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Fig．5　Surface　roughness 　as　a　function　of　Cll　concentration

for　under 　electrode ．

　Al膜の 表面ラ フ ネスが大 きな値を示す原因が結贔粒に よるも

の で あ るとする と、結 晶粒 を小さ くす るこ とに よ り表 面ラ フ ネ

ス は 小さ くな る と予想さ れ る。そ こ で、ド地電 極膜 を AlCu合

金 と し、そ の 組成と表面ラ フ ネス の 大 きさに つ い て調べ た。そ

の 結果 を Fig．5 に 示 す。こ の 結果か ら分か る よ うに、　Cu組成か

40at．％〜60at．％の領域で 表面ラ フ ネス が 小 さ くなる。　Fig，4（b）
は Cu組成が 50　at．％の場合の AFM測定結 東で あ る 。 また、　Fig．6

は Siウエ ハ
ーLに AlCu（25 【va）／GdFe（5　rm ）／A1203（2   ＞／GdFe

（15nm）／SjN（10   ）を連続 して fik膜 した試料 の 断面 T畷 像で あ

り、各層 か 平坦 で
一様 な膜厚で 成膜 され てい る こ とが わか る。

ll本 応用磁 気学 会誌 　Vol．24，　No．4−2、2000

GdFe（15  ）／SiN（10   ）．

　以 上の 結果か ら、下地電 極膜の 材料 と して AlsoCUso膜 を用 い

TMR膜 を作成す るこ ととした。

　3．2．2 磁気抵抗効果

　Fig．7 は Al203膜 の 膜厚 か 1．5   の   膜の 磁 気抵 抗効果 の

測定結果で あ る。た だ し、素 r一サ イズ は 10μ m × 10μ 皿 で あ り

測定 電 流 は 1 血 と した。GMR膜の 場合と異な り
一
般的に見 られ

る ヒ ステ リシ ス 曲線 が得 られて い る 。
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Fig．7　Magnetopesistance　curve　for　Si／AICu（25   〉／

GdFe（5　n皿）／Al20．，（1，5   ）／GdFe（！5   ）／Pt（2　m1 ）．
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Fig．8　MR　ratio　as　a　function　of　Al203　film　thic  ess 　for

Si／AlCu（25　n皿）／GdFe（5　nm ＞／AlzO3fGdFe（15　n皿）／Pt（2　nm）．
Junction　 size

，
△ ：20 μ mx20 μ m，○ ：10μ 皿 xlO μ 皿

　次 に Al203膜の 膜厚 を 1．31皿〜3．0   の 間で 変え、磁 気抵抗

変化率の 大きさが どの よ う に変化す るか調 べ た。作成 した素子

の 接合サ イズは、10 μm × 10 μ 皿 お よひ 20 μ 皿× 20 μ m であ

り、どち らも測定電流は 10 μ A と した。 得られた結果 を Fig．8
に示す。 AIA 膜の 膜厚 が 2．2   付近で磁気抵抗変化 率は最大

値を示 し、膜 厚 の 変 化に対 して 急峻に 変化 して い る。磁気抵抗
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変化率の 最大値は約 0．96％と小さい が 、 これ は磁性 膜 が ｛klFe

膜であ る ことに よる と考え られ、今後、ス ピ ン分極率等 を明ら

か に す る必 要があ る。また、Al203膜の 膜厚 が薄い 場合に は、接

合 サイ ズ が 20 μ m × 20 μ m の もの は 10 μ m × 10μ 皿 の もの に

比べ て 低 い磁気抵抗変 化率 を示 し、膜厚が 厚い と きに は そ の 逆

の 傾向を示す。 こ の 原因につ い て は末だ明 らか で はな く、更な

る検討が必要である 。

　3．2．3 素子抵抗とエ ネル ギ
ー
障壁

　Fig．9は A1203膜 の膜厚と素子抵抗の 関係を示 した図で あ る。

ただ し、抵抗値は接合 面積 との 積であ る。この 結果 か ら 明ら か

な ように、本研究おけ る抵抗f直は これ まで に報 告 され て い る値

よ りも 3桁 も小 さい
7LS）

。 こ の 原因として AlzO
，．膜の 組成ず れ

が 考え られ る。そ こ で、Si基板上に 約 150　m の Al203膜 を作成

し、そ の 膜を RBS によ っ て 組 成分析 した。そ の 結果、0 原子 の

Al 原子 に 対する比 は 1．52 で、膜深さ方 向で
・定 で あ っ た。し

たが っ て 、 Al凸膜の組 成は ぼぼ化学量論比 に近い値で あり、所

望の 膜が得られて い ると思われ る。
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Fig．10　Baprier　height　Φ （○ ）　and　width 　s（● ）　calculation

from　1−V　characteristics 　of　Si1AICu（25  ）／GdFe（5n皿）1Al，03／
GdFe（15  〉／Pt（2　 nm）．

　Fig．10は各 Al205膜の 膜厚の 試料に つ い て 1−V特性 を測定 し、

それ をも とに して Simmonsの 式
9｝
か ら求め たエ ネル ギー障壁高

さ と幅で あ る。こ の 結果 に よる と、エ ネル ギ
ー
障壁幅は Al203

膜の 膜厚の 約 8 割で ある 。 また Al203膜の 膜 厚 が厚 くな るとそ

れに したが っ て エ ネル ギ
ー

障壁高さは低くな っ て い く。
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　 ヒ記の 結果か ら、本研 究で 作成 した TMR膜は接合部分以外で

も電 流が 流れ てい る可能性 が考え られ る。そ の 電流 が漏れ て い

る部分の エ ネル ギー障壁高さが AlzO3膜の それよりも低ければ、

AlzO3膜 の 膜厚が厚 くな るに従い 、　AI203膜 を トンネ リングす る

電 流が減 少 す るため、見か け上 の エ ネル ギー
障壁 が低くな る こ

とが予想され る。

4．まとめ

　GdFe合金垂 直磁化膜を用 い た G阻 膜お よび   膜 を作 成 し、

そ の 基本 的特性 を調ぺ るこ とに よ り以 下の 結果 を 得た。

GMR膜

（1）GdFe合金垂直 磁化膜 を用 い た GMR 膜にお い て、異常ホー
ル

　 効果 と磁気抵抗効果が 合成され た と考え られ る ヒ ス テ リシ

　 ス カーブ カ碍 られ た。

（2）GMR膜の 磁 気抵抗 変化率 は Cu膜厚が 4nm の とき最大 とな り、

　 その 値は0．036％で あっ た。

T旧 膜

（DAIsoCUSD膜の表面ラ フ ネス は約 0．2   と小さ く、   膜の

　　ド部電 極と して有用 であ る 。

（3）Alzo3ターゲ ヅ トを用 い て 作成 した膜の 原子比 （0／Al）は 1．52

　 であ っ た。

（4胚 e 合金堕 磁化 膜 を用 い た   膜に おい て、磁気抵 拗

　 果が確認され た。

（5）TMR 膜に お い て、　AlzO3膜の膜厚が 2．2　n皿 付近 で磁気抵 抗変

　 化率が最大となり、その 値は約 0．96％と小さ い。

謝辞 断面 TEM像の 観察 にお いて ご協 力い た だい た キヤ ノ ン（株）

中央研究所 の 饗場、野間両氏 に感謝致 します。
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