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、。
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、♂Cu ／Ni
、。
Fe

，♂
IrMn ／Co75Fe25／Al −oxide ／Co75Fe25／NigoFe2

。
ノTa

，　were 　fabri−

cated 　using 】：CP 　oxidation ，　and 　the　detai旦ed 　annealing 　te皿 一

・
per跏 re　deplendence　of 庄he　TMR 　ef £ect 　was   vestigated ．

Thic  ess 　of 撫 e　Al　layer　was 　varied 丘om 　6，6　to　7．7　A 　be−

f（）re　oxida 縫on ，　and 　the　oXidation 　tirne　was 　optimized 　for　each

thickness．　The　I一騨n21unctions 　were 　m 五crofabricated 　using

e−beam 　lithcgraph鮎 When 霍he　Al　thic  ess 　was 　6．6　A ，　the

iL4　decrcased　to　60 −1  0 Ω ・
　yn2　and 　the　TMR 　ratio　be−

came 　30％ ．　The 互owe 買 he 蹤 w 題 s，産he　lower　the　TMR 　ratio

oecame 。
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1．は じめ に

　強磁 性 トン ネ ル 接合 に 関 し て ，室 温 に お け る 高磁 気抵抗

比 を 示 す報告以来
1・2・3），再生 用磁気 ヘ ッ ド，磁気 メモ リ等 の

デ バ イ ス へ 応用 す るた め の 研 究 が 盛 ん に 行 われ て い る
4・5）．

特 に 再 生 用 磁 気 ヘ
ッ ドを ターゲ ッ トと し た場合 に は 抵抗 ×

接合 面積値 （PA）が 10 Ω　ym2以 下 で ，か っ 高い トン ネル 磁 気

抵 抗 （TMR）比 を維 持 す る こ とが 不 可欠 とな る ．こ の た め に は

絶縁層 の さ らな る 薄膜化を図 り，か っ 均
一

な絶縁層の 形成

が 必 要 で あ る，低抵抗 トン ネル 接合 を作 製す る た め の さま

ざま な絶縁 層 作 製 方 法 が検討 され て い る．自然酸化法 は 低

抵抗 トン ネル 接合 の 作製 に 有効で，多くの グル
ー

プで 実験

が 行 われ て い るが，得 られ た接 合 の 障 壁 高 さが
一

般 的 に 低

く ， ま た プ ロ セ ス に要 す る 時 間 も長 い
ω ．こ れ に対 して プ ラ

ズ マ を用 い た 酸化法 は高い 障壁 高 さが 期待で き，か っ 短時

間で の 障壁 生 成 が 可 能で あ る
7），また プ ラ ズ マ 酸化 に よ り作

製 し た トン ネル 接合 は ， 適度な 熱 処 理 に よ り高 い 磁 気 抵 抗

比 を示 す こ とが 知 られ て い る
T−10）．

　そ こ で 本研 究で は プ ラ ズ マ 酸化 を 用 い て 絶縁 層 膜 厚 が 8A

以 下 の 接 合 を 作製 し，熱 処 理 温 度 依 存 性 を詳 細 に調 べ る こ

とで 低 抵抗か っ 高TMR比 を 示 す接合 を 作製す る こ と を 目的 と

す る．

2．実験方法

　成膜は すべ て RF マ グネ トロ ン ス パ ッ タ 法 を 用 い ，表 面

に4500A の 熱 酸 化 膜 を有 す るSi基 板 上 に Ta（30A ）INigoFe2
。

（3eA）／C・ （200A）／Ni
、。
F・

、。
（30A＞／ユ・M・ （100A）／C・

，，
F・

、、
（40A）／

Al−oxide （dA1＞／Co7sFe25（40A ＞／Ni8DFe20（200A）／Ta（50A＞　接 合

を 作製 した．Cu層 は 接合 の シ
ート抵抗 を下 げる た め ，ま た

そ の 直上 の Ni80Fe20層 は 工rMn の 配 向性 を 上 げ る た め に 設 けて

い る
11）．絶縁層 に は 飢 成膜後に 工CP 酸化 を用い ，　 d

，、

＝6．6

A，7．4A お よび 7。7A と した，ま た酸 化 時 間 を 10　 s 〜35

s の 範 囲 で 変 化 させ た ，酸化 の 際 の ガ ス 圧 は ア ル ゴ ン を0．40

Pa，酸 素 を 0．70　Pa と し，投 入 電 力 は コ イル に 100　W，ター

ゲ ッ トに 10W と し た．成膜 後，フ ォ ト リ ソ グ ラ フ ィ
ー

を用

い て 面 積 3x3pm2 　
E ’

　IGO × 100　PM2の 接 合 を，電 子 線 リ ソ

グラ フ ィ
ー

を用 い て 面 積 1x1 即
2〜3 × 3psn2の 接合 を形

成 した．熱処 理 は 頁空 中お よ び 3300e の 磁 場 中 で行 っ た．

温 度上 昇及 び 下 降の 割合 を IOO ℃／h と し，設定 温 度 で 1時

間 保 持 し た．TMR 測定 及 び ∫ザ 測定 に は 直流 四端 子 法 を 用 い

た．

3．実験結果

　Fig．1に面積 1 × 1pm2 ，　d
，1
＝6．6A の 接合 に お け る R −ff

曲 線の
一

例を 示 す．as
−depo．の 状 態 で ne ＝80 Ω 即 ｝

2，　TMR

比 30 ％を示 し，200 ℃ の 熱処 理 に よ っ て TMR 比 は最 大 33 ％

まで 上 昇す る．ま た シ フ ト磁 界 も こ れ ま で の A1電 極 を用 い

た接合
T）と比 較 して 約 2倍 に増加 した．こ れ は 工rMn の く111＞

配 向 が 向上 し た こ とに よる と考えられ る．
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　Fig ．2 に，　 dm＝7．7 み に 固定 し酸 化 口寺問 （t。．）を変化 さ・ぜ

た接 合 に お け る TMR 比 と RA の 熱処 理 温 度 依 存 性 を示 す．い

ずれ の 接 合 で も 200〜30G ℃ の 熱処理 温 度で 丁照 比 が ピ・一．．

ク を示 す．こ の 傾向は こ れ ま で 報 告され て い る熱処 理 温 度

依存 性 の 結果
T−Lの と ほ ぼ．．一

致す る ．臨 を減少 させ る と RAが

単調減少 す る．TMR 比 の 最 大値は t。，＞ 15　s の 接合 で は 45

％以 ヒの 大 きな値を示 すの に対 して t。、〈 ICs の 接合で は

最大 で も 3G ％程 度 に と どまっ た．同様 に 輪
＝7．4A お よ

び 6，6A の 接合 に対 して t　を 変 化 させ て 最適な条件 を検　　　　　　　　　　　　けx

討 した ．Fig．3 は そ れ ぞれ の 膜厚 に 対 して 最適 な 時聞 の 酸

化を施 し た接合 に お け る 胴 R比 と i？A の 熱処理 温 度依存性 を

示 す ．盈 は dA
］
を減少 させ る こ とで 単 調 減少 を し，　dA

］

二6、6

A の 接合 で は ／7A ＝60〜100 Ω pmu で あ る ．　 TMR 比 は ，200

〜300 ℃ で ピーク を示 す
．
傾 向 は 従 来の 接合 と同様 で あ るが ，

dm の 減少 に 伴い 熱処 理 に よ る増加 率 も徐 々 に 減少 し、そ の

最 大値 が 小 さ くな る、

　Fi　
．
rr．4 （a ）（b）に 劭 お よび 丁鰓 比 の dm依存性 を示 す ．　finは

絶縁 層 が 比 較 的厚 い 接合 か ら単 調 に 減 少 して い る の に対 し

て 、丁照 比 は 4，⊥ ・・ 7．．7A まで 45〜50 ％の 値 を保 ち，偽 く

7、7A で 減少 を 始 め る．な お 4，ビ
・10　A の 接 合 は 強磁 性体

と し て Co を用 い た た め TlljR比 の 絶 対値 が他 の 接 合 に 比 べ

て 小 さい ．Fig．4 （c）は それ ぞ れ の 接 合 の 竃 流
一電圧 特性 を

S｛  oriS の 式 に フ ィ ッ テ ィ ン グす る こ とで 求 め た絶縁 障壁 高

さ （鋤 の 輪依 存 性 を示 す．d
，、

＝10　A 以 ．’i　／’の 接 合 は ÷ 分 高

い Pt値 を持つ が，臨
＝10　A 以

．一一
で ¢ 値 は急激 に 減少 して

い る ．

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 A］．考 察：

　A1膜厚 を 固 定 して 酸 化時 間 を変 化 させ た 場 合，　A1膜 内 に．

侵 入 す る 酸 素 の 量 が 変化 す る と考 え られ る ．Fig．．2 にお い

て t ＝15s の 接合 は as
−depc、の 状 態 で 粥 R 比 が 30 ％を　　OI

超 え る大 き な 値 を示 し，熱処 理 に よ っ て 最 大 で 48 劉 こま で

ヒ昇す る こ とか らほ ぼ 最適 時 問 で 酸 化 を施 し て い る と考 え．

られ る．一
方 i

．＝35s の 接 合 は 毎 s
−．depo．の 状態で Tll｛R 比　　　　　　 OI
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が小 さい ，こ れ は 過 剰 な酸 素 が A⊥粒 間 に侵 入 し下 部電極ま

で 酸化 が 進ん で し まっ た こ とに よ る もの で ，熱処 理 をする

こ とで 酸化 の しや す い A］に 下部 電 極 部の 酸素が移 動 し均
一

化 され る こ と に よ り TMR 比 が 大 きく増加 して い る と推測 さ

れ る．逆 に t ＝10s の 接合 にお い て は 酸化 が 不 十 分なた　　　　　 nx

め 全 て の A／を酸化 させ る の に十分な 酸 索 が 供 給 され ず ， 熱

処 理 後 も さほ ど TMP，比 が 増加 し なか っ た と考 え られ る．　 Al

膜 厚 を減 少 させ る と as
−depo．の 状 態 で の TMR 比 は 30〜35

％程度 と高い もの の 熱処 理 温 度 に 対 し て TMR比 の 上 昇が ほ と

ん どな く ， 酸化 が 不 十 分 と考 え られ る接合 とそ の 傾 向 が 類

似 して い る．Fig．4（c ）に お い て ，　 dAl＝10　A 以 上の 接 合 で

十分高い の値 を持つ の は ，Al 層 内 に ト分 な 酸素 が供給 され

均質な 絶縁層 が 形 成 され て い るた め で あ る と考え られ る ．
一
方 輪

t＝10A 以下で の φ 値 の 減少 は Al 層 内 の 酸素 の 量

が十 分 で な く絶縁 層 に何 らか の 欠 陥 が 生 じて い る こ とを 示

唆 す る．

　Fig．5に こ れ らの 傾向を説 明す る た め の モ デル を示 し た．

（a ）が dAl＝7．7A ，　t。，
＝15　 s の 接 合 を ， （b）が dAl＝6、6

A ，t ； 10　 s の 接合 を 表 し て い る．下部磁 性層 を成膜す る　 el

と 膜 の 内 部 に 数 nm の grainが 成長す る こ と が 断 面 TEM写真

か らわ か っ て い る 1D ．従 っ て ，こ の 」二部 に金 属 A1を成膜 し

た 揚 合 に は 下部 の grain を反 映 した 構 造 を取 る こ とが 予 想
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netic　elecむ：odes ．
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され る
12助 ．その た め プ ラ ズマ 酸化を行 うと酸素 が入 っ て い

きや す い grain 　boundary か ら酸化 が始 ま り，続い て graln

の 内部 に 向か っ て 酸素が 浸透 し て い くこ とが 考 え られ る．

こ れ は 絶縁層 作 製後 の 試料の A刪 電 流 像 を観察 した と き に，
電 流 の 流 れ に くい 領域 が 下部層 の 断面 TEM 写 真 に お け る

grain と 「司程 度の 大 き さの 粒形 状 を縁取 る よ うに分布 して い

る こ とか ら予 想 で き る ⊥1｝．絶縁層 が 厚い 接合 で は酸 化 を長

時閙行うた めgrainの 中心 部 にま で 酸素 が 浸透す る こ とで 均

質 な絶 縁 層 が 得 られ る．ま た絶縁 層 内 に 存 在 す る酸 素 の 量

が 多い た め 熱処理 に よっ て TMR比 が 大きく増加 す る ．それ に

対 して 絶縁層が 比 較的薄い 接合で は，酸化 時間 が 10s 程度

と短 時 間 に な るた め酸 化 の 不 十分 な領域が 多 く残 り，熱処

理 に よ っ て 均質 に なる だ けの 酸素を十 分に 含ま ない ．こ の

酸 化の 不 十 分な 領域が 小 さい TMR比 、　 Ptの 値 を と り，さ らに

伝導 に お い て は 支配的 に なる た め，結果 と し て 接合全体 の

TMR比 ，ψ値 に つ い て も小 さ くな る こ とが 説 明 で き る 15｝．

　最後に TMR比 とRA の 関係 に つ い て 本報告 の 値 と最近 の 他

の グル
ー

プの 報 告値 をま と め ，Fig．6 に 示 す
46 ・1D・15・F7 〕．本

報告 値は vag＞ 1k 　9　vm2 で は TMR⊥
「
匕が 50 ％近 い 非 常 に 大 き

な値を示 し て い るが，tM 〈 1k Ω 即
2
で値が 減少 す る傾 向

に あ る．RAを減少 させ る に伴 っ て T照 比 が 減 少 す る傾 向 は

（a ）

湘
一
〇

CoFθ

（b）i

　

恨

φ
nhh

σ

b

σ

b

・
−亠
・
」

1nIn

1 嚢

low φ

10w　TMR

high φ　l
high　T団R
　　　　　蒹

　　low φ
　　10w　 TLIR

爨　 1 溝
蠶
鰯

Fig5 　Schematic　illusロ ation 　of 血e　oxidation 　processforjuエ1c−

tions　w 汕 differen亡起 　thicknesses ．
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　　。
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　　 Loo　　 10
し

　　 le．z　　　 1 
3
　　　 10a
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興 g．6TMR 　rat 亘o 暴泌 愈贓 ｛on 　ot
’
　resistaemce 　area

pr。伽 ct，　Th ¢ s巳ar 跚 d慮 c ！es 祕 鰡 鵬 our 　resu 弖ts　and

tll  se　Lteported 　by　others ，　respectiv 吻 。

他 の グル ー．・プ も同 様 で あ る．こ の 原 因 に 関す る解析 の 詳 細

は 別 に報告す る
15）、IO Ω 程度の 低抵抗領域の 値を示 して い

る グル ープ の 多 くは 絶縁層作 製 に 自然 酸 化 を 用 い る こ とで

低抵抗な接合 を得 て い る が 、
TlvlLR比 が 最大で も20 ％程度と

小 さい ．それ に 対 し て プ ラズ マ 酸化を用 い て 作製 し た本報

告 値 は ， 大 き なTMR比 を 得 て い る もの の 低 抵 抗化 が 十分で な

い ．グ ラ フ 内に は 強磁性 トン ネル 接合 を磁 気ヘ
ッ ドと し て

実用 化 す る際 に必 要 と され るTMR比 とntの お お まか な値（領

域）を示 して あ る．現在 の トン ネル 接 合 の 伝 導 特性 は 最 低 限

の 条件 を満 た しつ つ ある もの の ，高密度上iDD用の 再 生 ヘ
ッ ド

と して は さ らに
…

桁 の 低抵 抗化 が 必 要 で あ る．高TMR比 を 維

持 しつ つ 低抵抗化を進めて い くた め に は ，ラ ジ カル な どを

利 用 しAl の 粒 内部 ま で 均
一

に 酸化 を行 う手 法の 確 立が 必 要

で ある と考えられ る ．

5、蘓鳶：め

　 ICP酸化を用 い て Al膜厚 お よ び酸化 時 間を 系統 的 に 変え

た 接合 を作製 し た ．こ れ ら の 接合に お ける T〜IR比 ，RA の 熱 処

理 温度依存性 を調 べ た 結果，以下 の こ とが わ か っ た、

（D 絶縁層 の 膜厚 お よび 酸化 時間 を減少 させ た場合い ずれ に

お い て も盥 は減少 し，dAl＝ 6．6A ，　t。、
＝ 10　s の 接合に お

い て 翹 ＝80 Ω ymZ，　TMR 比 ＝30 ％の 値 を得 た ．

（2＞プ ラズ マ 酸化 を用 い た揚合 には 絶縁層 の 酸化 を均 質 に す
．

る た め に熱 処 理 をす る こ とが必 要 不 可欠 とな る．

（3）酸 化 時 間 の 最 適化 を行 っ て も，dAl〈 8A の 範囲 で は d
， ］

を減 少 させ る に伴 っ て 刪 R比 の 最 大 値 が 徐 々 に ／」・ さ くな る 、

こ れ は 酸化 が短 時 間 に な る た め に 酸 化 の 不 十 分 な領 域 が 多

く残 る た め と 考 え られ る ．
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