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Fcrromagnetic　tunnel　junctions　ofTa ／Al1Ta／NisoFe2
〔ゾlrMn／C ⊂）1

Al ・oxidetCo ／NisoFe20／Ta1Cu　with 　various 　A1−oxide 　thlcknesses

were 　fabricated　by　rf　magnetron 　sputtering 　and 　ICP　oxidizatlon ．
The　thjckness　of 　Al　was 　varied 　from　6　A　to　13A ，　Wilh　decreas−
ing　thickncss ，　the　tunnel　resistance 　decreased　frem　3．　x　l　O5Ω ・pM2
to ］．2xIO2 　S）・pM2 ．　At　Al　thicknesses 　of 　13and　iOA ，　the　MR

ratio　was 　22％−20％，　 and 　 increased　to　35％ −30％ after 　annealing ．
In　otherjunctions ，　the　MR 　ratios 　were 　small 　and 　increased

only 　slightly　after 　annealing ．　thc　1−Vcurves 　of 　all　junctions
were 　asymmetric 　before　annealing ．　The 　curves 　were 　ana −

lyzed　by　taking 　acc （，unt 　ofboth 　barrier　heightsφ1　and φ2
（upper 　and 　lower　interfaces）．　 Thc 　difference　betweenφ，

and φ2　was 　reduced 　by　annealing ，　and 　the　MR 　ratio　became
large　at φノ

＝φ2，

Key 　words ：tunnel　magnetoresistance ，　Al　oxide ，　anneal −

ing，　barrier　height，　asymmetric

1．は じめ に

　 強 磁 「生 トン ネル 接合の 磁気ヘ ッ ド，磁気メ モ リ等へ の デバ

イ ス 化 に 向けた 研究が盛んに 行われて い る．今 日で は 50 ％

近 い MR 比 が 報告 さ れ
D，接合 の 高 MR 化 が 進 め られ て い る．

しか し接合の 抵抗値が大きすぎる た め に，実用 化 を行 う うえ

で は 接合の 低抵抗化 が 重要 な課 題 で あ る，様 々 な絶縁層の 作

製法に よ る 低抵抗な 接 合 の 作 製 が検 討 され て お り
2 〕

，特に 絶

縁層の 薄膜化 が 有力 な 手段 で あ る と考 え られ る．また 抵抗値

の 比 較的大き な接 合 で は アニ ・一ル によ る MR 比 の 増加 が 報告

され て お り
3、，低抵抗か つ 高 MR 比 の 接 合 を作製す る うえ で

は，絶縁層を薄膜化 した 接合で の ア ニ ール に よ る効 果を 調べ

る 必要がある と 考え られ る．アニ
ー一

ル によ る MR 比 増 加 の 要

因 に は強磁性層 界面 にお け る分 極率 の 増 加 及び 絶 縁層の 障壁

高さ の 増加
T・4・5）な どが 考 え られ て い る が，現 在 の と こ ろ 十分

な 説 明 は な さ れ て い な い ．ま た アニ ール 後の 接合 で ’−V 曲線

の 非対称性が 消失す る と い っ た 報 告 が あ り
〜1，絶 縁障壁 の 非

対称性 とMR 比の 関係 をよ り詳 し く調 べ る必 要 が あ る と考 え

られ る．

　 本研 究は 絶縁層膜厚を変えた 接合 を作製 し，抵抗値 及 び

MR 比 の 絶 縁 層 膜 厚 依存 性 及 び MR 比 の ア ニ
ー

ル 温度依存性

を 調 べ ，ア ニ
ー

ル に よ る絶 縁 障壁 の 非対 称性 の 変化 と MR 比

の 関係 を明 らか にす る こ とを 目的 とす る．

2．実 験 方 法

　成膜 はすべ て ICP支 援RF マ グ ネ トロ ン ス パ ッ タ 法を 用 い ，
背圧 2．Oxlor 　Pa以下 の 真 空 中お よ び 1000e の 磁 場 中で 連 続

に行 っ た．基 板 は 25mm 角の Si（100）基板 （表 面 に 4500 　A の 酸

化膜 を有 す る〉を用 い た，接合 の 膜構成 は 以 下 に 示 す ス ピ ン

バ ル ブ型 の 構成 と した．

SiO∬・〔20　A）／Al（300　A）rC・（30　A）／Ni，。F・，。（30　A）A ・M ・（100　A）

　！Co（50A ）1Al−oxide ！Co（40　A）／NigoFe2エp〔200　A）nra（50　A）

下部の Al（300　A）層 は電極抵抗 を低減 し，形 状効果の 影響
6）
を

除 くため の もの で あ る．Ta／Nis〔｝Fe20は lrMn の 配向 を高め る

た めの バ ッ フ ァ 層で あ り，絶 縁 層 下 部の Co が ピ ン 層，上 部

ConNis
。
Fc20が フ リ

ー
層 とな る．抵 抗 値の 異な る 接合 を 作 製 す

る た め ，絶縁層 形成 の ため の Al 膜 厚 を そ れ ぞ れ 13，10，8，6

A と し た．Al成膜後 に ICP 酸化
7〕を行な い，　 Al膜厚 と酸化時

間を 変え て 絶縁層 を形 成 した．Al膜厚と酸化時間 を Table　1
に 示 す．た だ し こ れ らの 酸化時間は 厳密に 最適化 さ れ た も

の で はな い．酸化 の 際 の ガ ス 圧 は酸素を 0．7Pa ，ア ル ゴ ン を

0．4Pa と し，投 入 電 力は 夕一ゲ ッ トに 10W ，コ イ ル に 100　W

と した．成 膜 後 に フ ォ トリ ソ グラ フ ィ
ー

とア ル ゴ ン イ オ ン

ミ リン グに よ る 微細加工 を行い ，接合面it　3　x　3 −−100　x　lOO

μml の 接合部 を 形 成 し た．最 後 に Cu（3000　A）を成膜 し ，リー

ド電 極 と した．ア ニ
ー

ル は 真空中 お よ び 3300e の 磁場中で 行

Table 　l　 Al　thickness　and 　oxidization 　time 　for　tunncl　barriers，

SampieAl
　thickness

　　　（A）
Oxidization　nme
　　　　（soc ）

A 13 2王O

B lo 120

C 8 60

D 6 25

E 6 15
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な っ た ．温度 の E昇及 び
．
下降は 100℃ ／時間の 割合と し，設

定温度 に 到達後 1時間保持 した．抵抗値 と MR 比 は 直流四 端

子法 に よ り測定 し，そ の 際 の 印加 電圧 は 1mV と し た ．

3．実 験 結 果と考察

　Fig，1 に 試料Aの （a）成膜直後 と （b）275 °C で の ア ニ
ー一

ル 後

及び試料Eの （c）成膜直後と （d）300 °C で の ア ニ
ール 後の MR

曲線 をそ れぞれ 示 す．接合面積 はそ れぞれ （a），（b）30x3 〔｝μm
”

及 び （c），〔d）5x5 μm2 で あ る ．作 製 した 接 合 の MR 曲 線 は ス

ピ ン バ ル ブ型 で あ り，磁 場 中 ア ニ
ー

ル に よ り ピ ン層 の シ フ ト

磁 界 が 増 加 し て い る こ と が 分 か る ．い ず れ の 試 料 に お い て

も ア ニ ール 後 の MR 比 は 増 加 して お り，試 料A で は 約 35 ％

の MR 比 が得 られ て い る．試料 Eは Al の 膜厚が6　Aと薄 い た

め に，抵抗値 は 成膜 直後で 120Ω・
μm2 と非 常に低 い 値 とな っ

た．しか しMR 比 は 5−6％ と 小 さ く，アニ
ー一

ル 後で も最 大で

約 8 ％ とな っ た，

　Fig，2に 作 製 した全 て の 試料 の 抵抗値及 びMR 比 の At 膜厚

依存 性 を示す ．図 中 に は 成 膜 直後 及 び400 °C 以下 で ア ニ
ー一

ル 温 度 を変化 した と き に 得 られ たMR 比 の 最 大 値 と，そ の

と きの 抵抗値をそ れ ぞれ示 して あ る．（a ）に 示すよ うに 抵抗

値 はA膜 厚 13A で 約 3x 】Ofi　Q ・Pml で ある が，　 A1膜厚 が薄 く

なる に つ れて 指数関数的 に 減少 し，A膜 厚 6A の 試料D で は

約 lx 】03Ω ・PM2，さ ら に A ［膜厚 6A で 酸化時間の 短 い 試料E

で は 約 lx10 コ
Ω 。

μrn2 まで 低い 値が得 られ て い る．成膜直後

の MR 比 は （b）に 示す よ うに ，　 Al膜厚 が 薄 く な る に つ れ て 緩

や か に 低 下 し て い る．試 料E の Rs，　MR 比 は と も に 試料 D よ り

低い 値を 示 して い るが，こ れ はAl の 酸化が不 十分で あ る た

め と考 え られ る，ア ニ ール後 に はAl膜厚 が loA以 上 の 試料A

とBで MR 比 が 大 き く増 加 して い る が，膜厚 がそ れ 以 下 の 試
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料 で はわ ずか な 増加 に と どま っ て い る．

　Fig．3 に 試料A −D に お ける MR 比 の ア ニ
ー一

ル温 度依存性を示

す．試 料A で は ア ニ
ー

ル 温 度 の 上昇 と と も にMR 比が増加 し

275°C で 最 大 の 35％ 程度 と な り，さ らに 高 い 温 度 で 急激 に 減

少 して い る ．試 料Bで は 250℃ 付近 で
一

度 滅 少 した 後 に 300DC

で 急激 に30 ％ 程 度 ま で 増加 して い る．試 料 A とB に 見 られ た

傾向 は こ れ まで の 報告例
s・9）

に ほ ぼ一
致 して い る．さ らに 絶

縁層膜 厚 の 薄 い 場 合 につ い て 見る と，試料C で は300 °C で減

少 した 後 に350°C で 増加 して お り，これ まで の 報告 と比 較 し

て 高い 温 度 で MR 比が 極 大 を 示 して い る ．ま た試 料 D ，　E は

300 °C で MR 比 が 極 大を 示 し，試料B に お け る傾向 に類 似 して

い る ．こ れ らの 結 果 か ら，絶 縁 層 膜厚 が 薄 く 低抵 抗 な 接 合

に お い て も MR 比 が 増加 す る傾 向が あ り，絶縁層の 厚 い 接合

と同 等の 耐熱性があ る こ とが 分 か っ た．

　Fig．4に 試料A の J−vrm 線 を示 す，（a ）は 成膜直後，（b）は275

°Cで の アニ
ー一

ル 後，（c）は350°Cで の アニ
ー

ル後 の もの で ある ．

（b）の 1−V 曲線 は原点 に 関 して ほぼ対 称 的で あ る が，〔a）と（c）は

非 対 称 的で あ り， 〔a）で は 電 圧 の 負 の 方向に，（c ）で は電圧 の

正 の 方 向 に シ フ トし て い る ，した が っ て 1−V 曲線の 非対称性

が ア ニ ・一ル 後 に 変 化 し て い る こ とが わ か る．こ れ は 絶縁障

壁 の 対 称 性 の 変化 に 起因す る と考 え られ る．そ こ で 非対 称

な絶縁障壁 を仮定 した Brinkmanの 近 似式 101を用 い，障壁 の
．．
ド

部及 び上 部 強 磁 性層 との 界面 に おける 障壁高さ φノ，φ2 をそ れ

ぞ れ 求め て 非 対 称 性の 評価 を 行 な っ た．以下 に 具 体 的 な 方法

を示 す． 実験 で得 られた 1−V 曲線の 原点の シ フ ト量をそ れ

ぞれ AV，△1と して，　 Slmmons の 式
m

に おける 電圧 V を （V −

△V），電 流 密度 ノ を （」
一△ 1）に 置き換え，¢。、’。．　d，　AV 及び N を

フ ィ ッ テ ィ ン グパ ラ メ
ー

タ と して ’−V曲線の フ ィ ッ テ ィ ン グ

を行 な っ た．こ こ で 転 e
は 平 均 の 障壁 高さ ，d は 障壁幅で あ

る． フ ィ ッ テ ィ ン グか ら得 られ た e。，e，　d，　AV か ら Brinkman

の 近似式 を用 い て 次 の よ う に φ1，φ2 を 求め た．

△φ≡φ、
一
φ王

n1・54d φP．・．e △V・

φ、＝iP”、’f＋ △φ12 ，　φ3
＝iPfi、．．

一△φ12・

こ こ で e は電子の 電荷で る，

〔1）

（2）

Fig．5 に試料A か らD の φJ，φ2の ア ニ ール温 度 依存性 を示 す，

試料E は抵抗値が 最小 接合面積 （9pmi ）に お い て も 10Ω 程度

と低 い た め に 信頼性 の あ る フ ィ ッ テ ィ ン グ を行 う こ とが 出

来 な か っ た． 成膜直後 に は す べ て の 試 料で φ1 ＞ φ2 で あ り，

非 対 称 な 絶縁障壁が形 成 され て い る と考え られ る ．こ の 原

因 は 明 らか で はな い が，絶縁層．．ヒ部に お い て 酸素が 過剰な

状 態で あ る た め に障壁高さ が低
．．
ドして い る，ま た は Al−Co−0

と い っ た複合酸化物が形成さ れ て い る こ とな どが 考 え られ

る．φノ，φ〜は アニ
ー一

ル 温度の h昇とともに 変化 し，試料A で は

275℃ ，試 料 B で は 300 ℃ ，試料Cで は 300　一　350°C ，試料D で

は300DC で ほぼ △φ＝0 と な っ て い る．こ の と き に は 絶縁層

内に お け るAl，O ，及 びCo の 組 成 が 膜厚 方向で 均質 と な り，対
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称的な絶縁障壁 が 形 成 さ れ て い る と考え られ る．また φt と

φ2 の 平均値は 絶縁層膜 厚 の 減 少 とと も に 低下 して い る．こ

れ は絶縁層膜厚 の 減 少 に と もな い ピン ホー
ル 等 の 欠 陥が 多

くな る た め と考 え られ る
12 〕，フ ィ ッ テ ィ ン グか ら得 られ た d

は 試 料 A で は 成 膜 直 後 に gA 程度 で あ り，ア ニ
ー

ル 温 度 の 上

昇 と と もに緩 や か に 増加 し，300 °Cで ioA 程度と な っ た．試

料 B ，C ，D で は成膜直後 に 8A 程度で あ り，ア ニ
ー一

ル温 度 150
°C 以 ヒで 急激 に増 加 し，250〜300 °Cで 12− 14Aee 度 とな っ

た．

　Fig．6に 4φとMR 比 の 関係 を プ ロ ッ トしたグラ フ を示 す，

試 料A で は Aφ ＝ 0 付近 で MR 比 が 極大を 示 す 傾向が 見 られ，

試 料B も A φ ＞ 0 で 試料A と ほ ぼ 同様な 傾向が 見 られ る．試

料C お よ びD に お い て も A φ＝e 付 近 で 試料 A と B 同様 にMR

比 が 増 加 し て い る ．しか し こ の 変 化 は 絶 縁 層 膜 厚 の 厚 い 試

料 A ，B と比較 して 小 さ い． ムφ ＝0 付近で MR 比が 極大 を

示 す原因 は 現在 の と こ ろ不明で あ る が，絶縁層膜厚の 異な

る 全て の 試料 で 同様 の傾 向が 見 られ た こ とか ら，絶縁層の

膜厚に 依存せ ず絶縁 障 壁 の 対 称 性 は MR 比 と 密接 に 関連 し

て い る と考 え られ る ．また ア ニ
ー

ル に よ る MR 比 の 増加 は こ

れ ま で 報 告 され て き た障 壁 高 さ の 増 加 や 強 磁 性層界面の 分

極 率 の 増 加 に 加 えて ，絶 縁 障 壁 の 対称性の 向上 に も 起因 し

て い る と考 え られ る．絶縁層膜厚の 薄 い 試料 C ，D にお け る

MR 比 は，ビ ン ホール に お け る リー
ク電流 の ため に Aφ〜0付

近 に お い て も大 き な増加が得 られなか っ た と考え られ る．

した が っ て ，低抵 抗 か つ 高 MR 比の 接合 を 作製す る うえで

は，薄い 絶縁 層 にお け る ピ ン ホール な どの 欠 陥 をな くす こ

とが課題 で あ る と考 え られ る ．

4．ま と め

　膜厚 が 13，10，8，6A の Al を ICP 酸化 法 に よ り酸 化 し，絶

縁 層膜 厚 の 異 な る 強 磁 性 トン ネル 接 合 を 作製 し た ．これ らの
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接合に お け る抵抗値，MR 比の 絶縁層膜厚依存性 お よび MR

比 の ア ニ
ー

ル温 度依存性 を調べ た結果，

（D 成膜直後 の 抵 抗 値 は A且膜厚 の 減少 と と もに 指数関 数 的 に

減少 し，膜厚 6A で は 120Ω。μMZ と低 い 値が得 られ た．また

成膜直後 の MR 比 は Al膜 厚 の 減少 と と もに ゆ る や か に 減 少

し，13A の 試料 で 22 ％，6A で は 5 − 12 ％ と な っ た．

（2）MR 比 の アニ ール温度 依存性 を 調 べ た結果 ，　 Al膜厚 13入

の もの で は 275DC の ア ニ ー
ル で 約 35 ％，　loA の もの で は 300

℃ の アニ ール で 約 30 ％ まで 増加 し，膜厚 が そ れ 以下の もの

で も 300 〜350℃ で 増加 した．

（3）得 られ た 1−van線 は アニ
ー

ル 前で は原 点 に関 して 非対称で

あ り，ア ニ
ー

ル 後 に 対称性が 変化 した，1−V 曲線 を フ ィ ッ テ ィ

ン グ し，Brinkmanの 近似式か ら絶縁 層両 界面 に 障 壁 高 さ φ1，

らを求め た結果，φ厂 φ2（4φ
＝0）で MR 比 が 極大 を示 した．こ

の こ とか ら絶縁障 壁 の 対 称 性 の 向上 は ア ニ
・一

ル 後の MR 比 増

加 の 要 因の
一

つ で あ る と考 え られ る．
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