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　Thc　crystal 　s蜘 cture 　in　MnPt 　an しiferromagnetic　fi］ms 　used 　in

spin −valve 　fil．ms 　was 　inves口gated．¶he 　as−depositcd　MnPt 　flim
has　 st．rongty 　（111）一〔）riented 　disordcred　face　center 　cubic

struc し口re； the　〔lll） orientaticn 　decreases　 significantly 　with

M 冂Pt　film　thlc   e∬ increase　aftcr 　therma ！annealing ，　resulting
ill　a　 CuAu −I　ordcred 　antiferromagnetic 　MnPt 　film．　 We 　f（）und ，
dhrough　cross −sectio 剛 TEM ，　that 亡he　MnPt 　filmしhickness　als〔〕

affects 　the　grain　sturcture　in　the　annealed 　spin −valvc 　films，

熱処 理 は真空 磁 場中で ，250 ℃ ，9時 間 保 持 の 条件 で 検討

した ．

　 Fig．1に 実 験 に 用 い た ス ピン バ ル ブ 膜 の 基本構成 を示

す．下地 膜 お よび保護膜 と して Ta 膜，磁 性 層 と して ，
CegOFe・J　Oお よび Ni80Fc20膜 を用 い ，反 強磁 性 膜 と して は，
Mn48Pt52 膜 を用 い た．

3．結果
Key 　words ： MnPL 　spin −valvc ，　thin　film，　exchangc
coup 工illg　ficldl，　older ，　disorder，　arlr鹽ealing

1．は じ め に

　 MnPt反 強磁 性 膜 は 強 い 交換 結 合 磁 界 と良好な温度特性

を 示 す こ と か ら，ス ピ ン バ ル ブ 摸 へ の 応 用 へ の 研究が盛

ん に行 わ れ て い る
コ／1／
．MtlPtは，室温 で 常 磁 性 の 不規則相 と

反 強磁 性 を 示 す規 則相 の 2 相が 存在 し
1／

，熱処 理 に よ る規

則化 の 挙動 が 良好 な 交換 結合特性 を得 る た め の ポ イ ン トと

な る．MnPt膜 の 構造 につ い て は，形成条件 の 異 な るMaPt

膜 で 結晶方位が 異なる
5

乏 とや，ス ピ ン バ ル ブ で の MnPt膜

の bottom，　 top配 置で の 格子整合 と 規則 化 の 関 係 に つ い で

報告 され て お り，膜の 構造 と規則化挙 動 の 関連 が 指摘 され

て い る ．一
方，こ れ まで の 研究 で ，ス ピ ン バ ル ブ膜 の 反強

磁 性膜 の 厚 さ と抵抗変化 率
1｝

，交換結合磁界 め 耐 熱 性 との

関 係が 見 い だ さ れ て お り，ス ピ ン バ ル ブ 膜 に お い て 反強磁

性膜厚 さが一一
つ の 重 要 な パ ラ メ ータで あ る こ とが わ か っ て

い る．

　そ こ で 本研 究 で は，MnPt ス ピ ン バ ル ブ 膜の MnPt膜 の 厚

さを 変えて 磁 気特性，膜構造 につ い て 調べ ，MnPt膜の 規

則化挙動 との 関連 につ い て 検討を行 っ た．

2．実験方法

　ス ピ ン バ ル ブ膜 の 作製 は，7元 マ グ ネ トロ ン ス パ ッ タ 装

置 に て行 っ た．磁気抵抗 は 直 流 4 端子法 に て 測 定 した．構

造解析 はCuK α 線 を用 い た θ
一2 θ法 お よ び 面 内回折法

1コ／，

に よ る X 線 回 折，お よ び 断 面 透 過 電 子顕 微鏡（TEM ）観 察 に

て 行 っ た．本 報 告 で は，他報
鋤

に 準 じて 不規則相 の f．c ．c 格
子 を基準 と した X 線 回 折 及 び結晶方位 の 指 数 の 表記 を行 っ

た ．

　Fig．2 に MnPt膜 の 厚 さ とス ピ ン バ ル ブ 膜の 抵抗変化 率

（MR 　ratio ）お よ び交換結合磁界の 関係 を示す．抵抗変化率

は 12   よ り厚 い とこ ろ で MnPt 月顛 厚 さ と共 に 低下 して い

るが こ れ は単純 に MnP 膜 の 分流 の た め と考え られ る．

MnPt膜 が 10　nm 以
．
ドで は交換結 合 磁界が 急激 に 低 下する た

め に 抵抗変化率 も低 下 す る が ，12・nm 以 上 で 7000e 以 上 の

交換結合磁界が 安定して 得 ら れ て い る こ と が わ か る．そ こ

で 大きな 交換結 合 磁 界が 得 られ て い る MnPt 　i2．5　nm ，30

11m ，お よ び 100　nm の 厚 さの 試 料 に つ い て X 線回 折 に よ り構

造 を調べ た．Fig．3 にMnPt 膜が 1〔｝O　nm の 試料 の 熱処 理 な し

及 び 熱 処 理 後 の X 線回 折 曲線 を示す ．熱処理 な しの X 線 回

　　　　　　　　　　　　　（nm ）

10

Ta 　5MnPt

（t）

CoFe 　2uNiFe

　5Ta

　5Glass
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Fig．3X ．．ray 　di稽 actio 熱 pr〔）f！lo8 〔，hhe 　sp 血一valv じ 肖lms　wi ［h

1〔｝〔｝−nm −thick 　MnP 晝fi三ms ，　as−d じ王）osi ：ed 　al！d　almealed ，

折 曲 線 は 強 く（11D 配 向 し た 配 nPl 膜 お よ び NiFc1Cu1C〔）ヨe膜

の ピ…
ク の み が 観察 され る の に 対 して ，熱処理 後 の X 線 回

折曲線で はMnPt（111）の ピ ー
ク位置が 熱処 理 後は 熱 処 理 前

よ り高角側 に シ フ トし，ピ・一ク の 強 度 は お よ そ 1／100と極

端 に 弱 くな り，代 わ りに（eOl），・1　1・　ttc）な どの 親 則線 が認 め

られ て い る．こ の 変 化 か ら，（111＞配 向 した 邑’旦nP 膜 の 不 規

則相 が 熱 処 理 に よ っ

．
て
．
（巨 CI）などの 他 の 方位 を持

．
つ 規則相 に

変 態 した こ とが わ か る ．

　
・
方 ，Fig．4 は MnP 膜 が 17．．5　nm の 試料 の 熱処 理 な し及 び熱

処 理 後の X 線回 折曲線 で あ る 、Fig、3の 場 合 と異 な り，熱処

理 な し，熱処理 後共 に 強 く（11：）配 向 したMnPl膜 お よ び

NilFe1Cu1CoFe 膜 の ピ・一
ク の み が 観 察 され る こ と が わ か る 、

詳細 に 熱処理 前後 の 曲 線を比 較 す る と，熱 処 理 後の

MnPt（111）ピーク強 度 は 熱 処 理 前 1に 比 べ て 2 割 ほ ど低 ド

し，また，ピーク位 置 が 熱 処 理 後は 熱処理 前 よ り高角側 に

シ フ トして い る こ とが わ か る．．Fig、5は MnPt膜厚 とMoPt

（111）ピ
ー一

ク の ピー
ク 強度 お よ び ピー

ク位置を 示 した 図 で あ

る．熱処理 な しの 試料の ピーク強 度は MnFt膜 厚 の 増 加 に

対応 して 単調に 増 大 して い るが，熱処 理 後の ピー
ク強度は

MnPt膜厚 が 12．5   で は熱処 理 な 1．とほ ぼ 同 じ なの に 対 し

て MnPt 膜厚 が 厚 くな る と熱処理 な しよ り低 「し，　 Ml1Pt膜

厚 が 100nm で は 熱処 理 後 は熱 処 理 な しの お よ そ 111eoに 低

ド し て い る こ とが わ か る．一．’
方，（UD ピー

ク の 位置 は 熱処

理 後 は 熱処 理 前 よ り0．3deg程 度高角で ある 反面，　 M1、P［膜

厚 に よ らず に ほ ぼ
．
定 で ある ．こ の ピー

ク の シ フ トは熱処

理 後 の （ill＞ピ
ー

ク が 規則相の LLL「折強度で あ る こ とを示 め

して お ザ，MnPl 膜 厚 に よ ら ず に 熱処 理 後の MllPt膜 が規 則

相 か らな っ て い る こ と を示唆 し て い る と 摎え られ る．

　 そ こ で 団 nPt 膜 が 12．5　n ！u の 厚 さ の 試 料 0）よ り詳 細 な構 造

を調 べ る た め に 面内X線 回折 法 に よ る測 定 を行 っ た．F窮

6にMnPt膜厚が 12．5　n ：n の 試料の 熱処 理 な し及び 熱処 理後

の 面内X 線 回折曲線 を示す．熱処理 な しの 回折 1田線 で は

陥 Pt（220）の 単独 の ビ・・
ク が，熱処理 後 で は（220），（202）の

二 つ に 分離 して 観測 され，また，瞼 Pt（00D ，（1三〇），（OO？．）

な どの 規則線が 明瞭 に 認め られ て ，膜 厚 12．5 πlm の MnP 膜

が 熱処理 に よ っ て 規則相 に 変 態 して い る こ とが わ か っ た：．

　以一Lの 結果 か ら12．5　 ［v：．か ら ！00 ］1m の 厚 さの MnP し膜は 熱

処 理 に よ っ て ほ ぼ規 川 相 に な っ て い る こ と が わ か っ た．ま

た，こ の 耕 則 相 の 結 晶 配 向 は MlユP ［膜 の 厚 さ に よ っ て 異 な

り，MnPt膜が 厚 い 場 合 は （1．10）な ど の 方位 を含む 規則相 が

形 成 され ，
．・
方MnPt 膜 が 薄 い 場合 に は 熱処 理 前 の （lll）9iL

向 を保 存 して規 則 相 が 形成 され る こ とが わか っ た、そ こ

で，配 向以 外 の 構造を調べ る た め透過電子顕微鏡 に よ る 観

察を行 っ た ．Flg．7に 熱処理 した鬮 nPl 　l25　nm の 試 料の 1圻

面TEM 像 を示す．臨 輔 莫中に は 結 晶粒 の 大 きさは 幅お よ

そ 10nm ，高さ は膜厚 と同 じ柱状 の 粒が 並 ん で お り，ま

v ，r
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Fig，6in−plane　difhaction　profllc〜 of 　the　spin −vzlve 　films　widi

125−nrn −thick　MnPL 　films，　as−dcpos【ted　and 　annealed ．

た ，図 中 矢印 で 示 した よ うに 積層欠陥 と思 われ る コ ン ト ラ

ス トな どが 膜厚方 向に 貫 い た構 造 と な っ て い る こ とが わ か

る ．同様 にFig．8に 熱 処 理 したMnPt 　100　nm の 試料 の 断面

TEM 像 を 示す．　 Fig．7 と は 異 な っ て 柱 状 の 構 造 は 見 られ

ず，矢印部 に み ら れ る よ うに ，膜 の 上 部お よ び 下 部 まで 並

ぶ 直径20nm 以 上 の 粗大 な 球 状 の 結 晶粒 か ら構成 され て い

る．こ れ らの 断面像か ら，Mt・，Ptmaが 薄い 場 合 に は（11D に

配 向 して 2次元 的 で あ っ た 膜構造が ，阿nP 膜 が 厚い 場合 に

は 3次元 ラ ン ダ ム に近 い 配 向 に な っ て い る こ とが わ か っ

た．す な わ ち，MnPt 膜が 厚い 場 合 に は 規則 化 変態 は バ ル

ク的 で 結晶粒 の 方位 と形状 は 任意で ある が，MnP 膜 が 薄

日本 応 用 磁気学 会 誌 　Vol ．25，　No ．4−2，2001

い 場 合に は 何 ら か の 要 囚 に よ っ て 結 晶粒 の 方位 が （111）に

選択 さ れ ，黏晶粒 の 形 態 も2次元 的 に な る と考え られ る．

単純 に 厚 さ が 異な る だ けの 構成 の 違 い で こ の よ うな 結晶形

態 に 違 い が で る 原 因 と して は ，（1）変態 に 伴 う弾性 エ ネル

ギーの 低減（2）ミ ス フ ィ ソ トな ど 界面 の 影響
Lり

が 考 え られ

る．後者 の 場合，規則相の 方位 に よ っ て （11　1）　EM己向 した 固

定層 との 界面 で の ミス フ ィ ッ ト発 生 に よ る エ ネ ル ギー
増加

が 異 な り，薄 い MnPt膜 に お い て は こ の 効果が 規則相 の 方

位 と して 不規則相 と同 し（llりの 結晶方位 を 選択す る と考

え られ る ．一・
方 で 前者の 場合，＜ 111 ＞ 方向は 正 方晶 と立 方

晶 とを比 較 した場合 に 変 位 の 小 さい 方位 で あ る こ と，ま た

（111＞面 が 規 則相 の 双 晶向 で あ る と考 え られ る
1：
ヒ とか ら，

薄 くて 2次元的 な形状 の MnPt 膜内 の 弾性 エ ネ ル ギーを 最小

にす る 方位 と して 選 択 され て い る可 能性 が あ る．MnPt 膜

の 厚い 場 合 の ［析面 像 で 界「酊イ・1近 と表面 側で 組織 の 差 異が 認、

め られ な い とこ ろ か ら，固 定層 界両 の 影 響 よ りむ しろ弾 性

エ ネル ギ
ー
支配 の 可 能性 が 高 い と考 えられ る．

　最後 に 熱処理 に よ る結晶配 向 の 変化 と交換結合磁 界 との

関係 に つ い て 述べ る ．Fig．9は MnP 膜 の 厚 さ と交換結合磁

界 と 固定層 の 保磁力お よ び MnPt 膜の （llD 回折 強 度J匕の 関

係 を示 し た 図 で ある ．MnPt 膜 の （111）回折 強度比 は 熱処 理

な し の ピー
ク 強度 に 対 す る 熱処理 後 の ピー

ク強度 の 比 と し

た．交 換 結 合 磁 界 は MnPt膜 厚が iOl  以 下 で 低下 し，固定

層 の 保 磁 力 も 「司様 で あ る一
方 で MnPt膜 が 配向の 変化 を示

す 30nm 以 上 で は 交換 結合 磁 界は 一
割程度増 加す る程度 で

あ り，さ ら に固 定層 の 保 磁 力 は ほ ぼ
一

定 で あ る．した が っ

て 本実験で 調べ た 12nm 〜IOO　n ：．の 膜厚 の MnPt 膜 を用 い た

ス ピ ン バ ル ブ膜で 見 られ た 熱処理後 の 配 向変化 は 交換結合

特性 と直接 に は関連 が な い と考 え られ る ．MnPt 膜の 交換

結 合 特 性 お よび そ の 交 換結合が 低 トす る 臨界膜厚 を改善す

る に は ，本 検討で 薄 い Mn 輔 莫の 構造 解析 に 用 い た 面 内X 線

な どの 極，卑膜測 定手段 を用 い て 12・
” m 以 トの 厚 さの MnPt 膜

」

−

ー
」

ζ，
篷
穿叮r
多
陸冨
萼

Fig．7Cro 〜s −〜ecti ⊂エnal 　TEM 　imagc 　Qf 　the 　annealed 〜plp．−

valve 　films　wlth 　l2，5−nm ，thick 　MnPt ．
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　　　　　　　「　　− Fig，9Relationship 　of 　exchange　couph賎 g　field ，　co

cive 　 f 〔〕rccofpinncd 　layer ，　and　XRD　l胱nsity　raヒio　ofM 且ユPt

lll ）peaks 　toMnPt 　f

m 　 thickness ． に ついて 調 べるこ と で今後

見が 得 ら れ

と 期 待 で き る 、 4 　まζめ ス ピンバ ルブ 膜の MnP
膜 の 熱 処理前 後 の 結品 構造 に っ

て検討 し ， 以 下 の 結果 を得 た、 （D交換結合磁界の得ら れ る 厚さσ）

． 5 − − 10 〔〕 nm のMn コt 膜 に つ い て X 線回折

規則相

ピーク が明瞭 に 覡測され， 最 834 も 薄い膜 厚の Ml

l 膜 で も熱 処 理 に よっ

規則相となっ て いるこ
とが

わかった．（
2）単 、 純に 12 　 5 　 一 ・ 　10C

　 ：n・と厚 さ を 変え た だけ で 熱処 JV した M ： 二 Pt 膜

規則相は熱処 理 前 の （目 り配向 を 保 つ 場合 と ， （ 1 二

）や他の方 位 の 結晶粒 から なる場合に 変 化す る ． （ 3 ）

様に 紬 吊 粒 の 形 態 も， 膜 厚 方向に 運続 した 柱 状 も し く

板 状 の構

から粗大 な 球 状 の結晶粒からなる 構 造に変 化 す る ． （ 4

上 記 の MnPt 膜厚依存性は固 定層と の界面 の 影 響によ っ

て 規則変態時の優先成長方 位の選 択 が起きて いる と考 えら れ

が，iVlnPt 膜 の 屍 川相 の配向変 化が牛じても 交換結

特 性は ほぼ 一定で あっ て ，

記 現象は交 換結 合 磁 界 と直接 関連 がないものと考 え

れ る ． 謝 辞 　 構 造解 折 に 関 す る討 論 およ び面 内 X 線

折法の 測 定 をして い た だ い た 日 立研究 所 の 平 野 辰巳 氏，

出和
宏

氏 ， MnP と 反 強 磁性
膜
に つ いて こ 討 論いただ

た日立 ・ ス トレージシス テ ム 事 業 部の 西 岡 浩 一氏に深 謝

た します ． 木 研究 の一部は
，
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