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1．ま え が き

　こ の 連載講座で す で に強調 され て い る よ う に，強磁性材

料 が ソ フ トな特性を もっ た め に は ，結晶磁気異方性定数

K 、 と磁歪定数 λ。（ま た は λ［n ，AtOO）が ゼ ロ で あ る こ とが

重要 で あ る．こ の 条件 を満た す多結晶強磁性材料は ，
パ ー

マ ロ イ，セ ン ダ ス ト，ま た Ni−Zn，　Mn −Zn フ ェ ラ イ トな ど

ご く少数 で あ る， こ れ に 対 し， 1970 年 こ ろ に 開発 さ れ た

ア モ ル フ ァ ス 薄帯 は，そ の 原子 配 置 が ラ ン ダ ム で あ り，原

子 の 方位配列 に 起 因 す る K 。 は 存在 しな い ．ま た，局所的

な歪 や 組成ずれの 原因 とな る結晶粒界 も存在 しな い の で，

磁壁移動，磁化回転を妨げ る エ ネ ル ギ ー
障壁 が 非常 に 少 な

くな り，画期的 な ソ フ ト性 を示す．ア モ ル フ ァ ス 薄帯 は溶

融金属 の 急冷に よ っ て 作 られ るが，よ り高速 の 急冷プ ロ セ

ス が 実現で きる気相急冷，つ ま り蒸着 や ス パ
ッ タ

ー
に よ っ

て 薄膜を作 る こ と に よ っ て 広 い 組成範囲 で ア モ ル フ ァ ス 相

が 得 られ，高 い 飽和磁化 と ソ フ ト性 を もっ ア モ ル フ ァ ス 薄

膜と な る．さ ら に．ア モ ル フ ァ ス 相で な く と も，微結晶状

態 で あ れ ば ソ フ ト材料 とな る こ とが 発見 さ れ，さ らに 高 い

飽和磁化をもつ ナ ノ ク リス タ ル 薄帯 が 得 られ た．また ，こ

の 微結晶形成 の プ ロ セ ス を ス パ
ッ ター

法 に 応用す る と，酸

化物，窒化物，フ ッ 化物な ど の 電気的絶縁物 と強磁性微結

晶 と の 複合 構造 （グ ラ ニ ュ ラ ー構造） と な り，ソ フ ト性 と

同時 に 高 い 電気抵抗を もつ こ とが わ か り，現在 も高周波薄

膜材料 と して の 開発研究が 続 い て い る．

　本稿で は，こ れ らの 軟磁性材料の 合成法， ソ フ トな特性

が 得 られ る理 由， ナ ノ 構造 に 起因す る 磁気異方性，こ れ に

よ っ て 得 られ る優れ た 高周波特性 な ど に っ い て 述 べ ，さ ら

に，単 な る 単層膜で な く，人工 的 な構造制御 を 行 っ て 高周

波特性 や 微小 磁 気素子 の 特 性改 善 を 目指 し た 多層膜 とパ

ターン 膜 に っ い て 解説す る．

2． ア モ ル フ ァ ス 材料

　（a ）ア モ ル フ ァ ス 材料の構造

　室 温 で 強 磁 性 を 示 す ア モ ル フ ァ ス 合金 は，1970 年代 に

そ の 基本的磁性 の 研究 が 開始 さ れ，急冷 ロ
ール 法 に よ っ て

優 れ た軟磁性を示す ア モ ル フ ァ ス 薄帯 が 高速 で 得 られ る よ

うに な り，軟磁性材料と して 急速 に 普及 した．Fig．1 は，

ア モ ル フ ァ ス 薄帯，ワ イ ヤ を 作製 す る急冷 ロ ール 法 （a ），水

中紡糸法 （b）で あ る
1｝．Fe，　Co，　Ni の 強磁性元素 に ガ ラ ス 化

元素 と 呼ば れ る，IIIb〜Vb （B ，　Si，　P な ど ）を 約 20　at ％ ，

あ る い は IIIa〜Va 　｛Y ，　Ti，　Zr，　Hf，　Nb ，　Ta ）を 約 10at ％ 添

加 した 溶融金属を，お よ そ 105K ／s の 速度で 急冷す る と，

結晶核が生成 されずに 室温 で 安定 なア モ ル フ ァ ス 構造 と な

る，薄帯 の 厚 み は 4〜100 μ m が 可能 で あ り，通常 は厚 さ

数十 μm ，幅 数 cm の もの が 市 販 され て い る．ま た，水 中紡

糸法 で は ，数 μm 〜数十 μm 径 の ワ イ ヤ が 作 れ る．

　Fig ．2 は，ア モ ル フ ァ ス 構造 の 模式図で ，磁性原子 の み
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Fig ．1　 Rapid 　 cooling 　 methods 　 to　 produce 　 an

amorphous 　 alloy ，（a ）Fabrication　 of 　 amorphous

ribbons ．（b）Fabrication　of　amorphous 　wires ．
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Fig．2　Atomic　structure 　of　the　amorphous 　alloy ．
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の 配 置 を 示 して い る．磁 性原子間の 距離 は，結晶相 の と き

の 距離 （r ］，・r2 ）に 近 い と こ ろ に 分布 して い る，特に 最近接原

子 は 急峻に分布 し，第 2，3 近接原子 の 位置 は ぼ や け て い

る．こ の 原子 構造 は方位 的 に は全 くの 無秩序 に 見 え る が ，

な る べ く充填度 の 高 い 詰 ま り方 を して い て ，fcc の 原子配

置 に 近 い もの で あ る．した が っ て ，結晶構造 が bcc で あ る

Fe で は ，ア モ ル フ ァ ス 相 に な る と異 な る 性質が現 れ，特 に

磁 歪 定 数 が 大 き く異 な って くる．Fig．3 は，（Fe，　Co，　Ni）78

Si8Bl4の ア モ ル フ ァ ス 薄帯の 飽和磁歪 λs の Fe，　 Co，　 Ni 含

有量依存性 で ある
2）．Fe／Co の 比率が 95／5 の 付近 で λ， が

ゼ ロ に な る こ と は ，多結 晶 の Fe −Co 合金 に 似 て い る が，

Fe が 主成分 に な る と λ， が 増大す る こ と は多結晶 と の 大 き

な違 い で あ る．

　気相か らの 急冷効果が有効 に 利用 で きる ス パ
ッ タ

ー
法で

は，非常 に 広 い 範囲で ア モ ル フ ァ ス 相 が 得 られ る．Fig．4

は，Co−（IIIa〜Va ｝の うち，代表的 な 組成 で あ る Co−Zr−Nb

に つ い て，ス パ
ッ ター膜の 飽和磁化と磁歪 の 組成変化を調

べ た結 果 で あ る
3）．

　以 上 の ア モ ル フ ァ ス 組成 の う ち，ア モ ル フ ァ ス 相の 安定

性，飽和磁化 の 高 さ，作 りや す さ な どか ら よ く使 わ れ る組

成 と して ，高飽和磁化薄帯の Fe −（Si，　B，　C），高透磁率薄帯

の （Fei −。Cox＞−Si−B， ま た 薄膜 で は，　 Fig ．4 の Co −
（IIIa〜

Va ）系が あ る．　 Fe −〈Si，　B，　C ）は飽和磁化 が 高 く，また ヒ ス

Co

　 　 　 　 　 　 　 　 　 N麁

Fig．3　 Saturation　 magnetostriction 　 of

（Fe，　Co，　Ni）一（Si−B）amorphous 　ribbons ．

テ リ シ ス 損失が 非常 に 低 い の で ，Fe−Si電 磁 鋼板 に 代 わ る

電 力 ト ラ ン ス 用磁心 と して 期待され た が ， 電磁 鋼板の 着実

な進歩 もあ っ て 現在 も一部 の み の 普及 に 留 ま っ て い る．し

か し，電力 トラ ン ス と して は 熱損失が 非常 に 少 な い の で ，

運転効率，小型化，耐久性 に 有利 な 点 が 注目 され て い る．

（Fei−xCox ｝
−Si−B で は，　 Fig．3 に 尓 し た よ うに x ＝ O．05 で

飽 和 磁 歪 が ゼ ロ に な り，H 、 は 0．1　A ／m 程度に ま で 下 げ る

こ と も可 能 で あ る．高透 磁 率 材料 と して ，可 飽和 リア ク ト

ル ，磁場 セ ン サ ーな どの 応用 が あ る，Co−（IIIa〜Va）系の ス

パ
ッ タ

ー
膜 は，パ ー

マ ロ イ，セ ン ダス トの 多結晶膜 に 比べ

て 軟磁性 の よ さ が 注目 され，ま た，Fig．4 か らわ か る よ う

に，飽和磁歪 が Zr／Nb の 比率 に よ っ て 正 負 を挟ん で ゆ る

や か に変化 し， 磁歪 ゼ ロ の 軟磁性薄膜を作製 しや す い こ

と， また Ms を増や して も軟磁性を失わな い 点 に 特徴が あ

る が，後 に 述 べ る よ う に ア モ ル フ ァ ス 相 が不安定 に な り，

耐熱性が 問題 とな る．

　（b）ア モ ル フ ァ ス 材料の 磁気異方性

　 軟磁性材料 の 透磁率 と周波数特性 （磁気共鳴周波数，高

周波損失 な ど） を 決定す る 磁気異方性 に つ い て は，パ ー
マ

ロ イ に 見 ら れ る無秩序合金 に 類似 し た誘導 磁 気異方性が 現

れ る （誘導磁気異 方性 に っ い て は，文献 4）を 参 照 され た

い ）． Fig ．5 は，福永 ら に よ る （Co
−Fe）e．gZre ．1，（Co −Ni）o．g

Zro、1 の 誘導磁気異方性 K ．の 測定結果 で あ る
5｝．パ ー

マ ロ

イ の 誘導磁気異方性 が K ．
＝ 102J ／M3 （＝0，02　J／kg）で あ

る の に 比較 して Fig．5 の ア モ ル フ ァ ス 金属 で は 非常 に 強

い．こ れ は ，Co −（Fe，　Ni）の 磁気 双 極子相互作用
4｝が 強 い た

め で あ る．また，ア モ ル フ ァ
ス 相 は 準安定相 で あ る こ とか

ら，熱処 理 中に ア モ ル フ ァ ス 相自身の 構造緩和 （よ り ポ テ

ン シ ャ ル の 低 い random な原子配 置 へ の 緩和，また ，よ り

高温 で は 微結晶核 の 形成） が 起 こ る．こ の た め，誘導磁気

異方性 の 熱的 な挙動 は ア モ ル フ ァ ス 相合成後 の 熱処理 の 履

歴 に 影響さ れ る．特に 薄膜で は，誘導磁気異方性の 強さ は，

そ の 作製装置や 堆積条件 に よ っ て 純度，空隙率，内部歪 な

どが 異 な り，最適 な 熱処理条件 は少 しずつ 異 な っ て くる．

　 以上 の よ うに，ア モ ル フ ァ ス 相 の 磁気異方性 は α
一Fe な

　
　
　 一 ・ ・

2080

　 90Co

（at ％ ）

Fig．　4　Saturation　 magnetization 　 and 　 saturation

magnetostriction 　of 　Co−Zr−Nb 　amorphous 　films．
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Fig．5　 1nduced　anisotropy 　 of （Co−TM ）ogZro ．l
amorphous 　ribbons ．
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どの 結晶磁気異方性 に 比 べ て 数桁低 い 誘導磁気異方性 で あ

り，ま た そ の 分散 （強さ と方向 の 空間的分布） は非常 に 小

さ い の で，非常 に優れ た ソ フ ト性を も っ て い る．しか し，

Fig．2 の モ デ ル か らわ か る よ うに．原子間距離 は ほ ぼ
一

定

で あ っ て ，こ れ が 外力 に よ り変化す れ ば，ス ピ ン の 方向が

変化 す る （こ の 機構 は双極子相互作用 の モ デ ル に よ りわ か

りや す く説 明 さ れ て い る．文献 4）な ど を参照 さ れ た い ）．

す な わ ち，磁気弾性効果 に よ る磁気 異 方性 は避 け られ な

い ．こ の 磁気異方性 は 決 して 小 さくない．例えば，Fig．3
の Fe−Si−B で λs

＝35 × 1『 6
を 仮定 し，こ れ に 108　N ／m2

の 応力 （薄膜 で は 108〜109N ／m2 の 応力は通常観測 され

る ）が あ る と，

除 号・ρ
一 ・・ 1・・J／m ・

（1）

と な り，ア モ ル フ ァ ス 金属 は歪 が あ る と利点 を 失 う よ う に

見 え る．しか し，ア モ ル フ ァ ス 材料 の 内部に あ る歪 あ る い

は 外力 に よ る 歪 は 磁壁 の 厚 み に 比 べ る と数桁大 きな ス ケ
ー

ル で 均一
に 分布 す る の で ，磁 壁 移動 や 均

一
な 磁化反転 の 支

障 に は な らず，軟磁 性 が 失 わ れ る こ と は な い ．こ の 特徴 に

よ っ て，飽和磁歪 の 大 きい Fe 系の ア モ ル フ ァ ス 薄帯 で も

非常 に 低 い Hc が 得 られ て い る， また， こ の 大 きな磁歪 に

よ っ て 磁化曲線は敏感 に 変化し，歪 セ ン サ
ーな どの 用途 が

開 け て い る．

　（c ）軟磁性材料と して の 特徴

　 こ の 非常 に 優 れ た 軟磁性材料 の 弱点 は，熱安定性 で あ

る．軟 磁 性材料 の 応 用 に は，商用周波数付 近 で の ， ト ラ ン

ス な ど の 電力変換機 器，数十〜数百 kHz で の 制御機器 ， ま

た数 MHz 〜数 GHz で の 薄膜素子が ある が，そ の ほ と ん ど

の 応用 で 飽和磁化 が 高 い こ とが 要求 さ れ る．ア モ ル フ ァ ス

金 属 の 磁 気 モ ーメ ン トは結 晶槽 の 強磁 性 体 よ りも低下 して

い る
6）．実用材料と して は， この 飽和磁化を な るべ く高め

た ア モ ル フ ァ ス 相 が 望ましく，ガ ラ ス 化元素の 含有量を減

らす試 み が され て きた．しか し，ア モ ル フ ァ ス 相 が 結晶化

す る温度 が低下す る こ と は避 け られ な い ．Fig．6 は，磁歪

が ゼ ロ に近 い と い う条件で 集 め た，さ ま ざ ま な ア モ ル フ ァ

ス 合金 の 結晶化温度 と飽和磁化 の 関係 で，合金組成 に あま

り依存 しな い 関係が あ り，大幅な 改善 は 望 め そ うもな い こ

とが わ か る，

　以 下 に述 べ る ナ ノ 結晶材料 は，ア モ ル フ ァ ス 材料に っ き

ま と う耐熱性 の 問題を ほ ぼ 解決 した もの で ，強磁性微結 晶

の 新 しい 機能性 が 発現 した典型的 な例 で あ る．

3． ナ ノ結晶材料

　結晶粒 の もっ 結晶磁気異方性 の た め に 軟磁性 を示 さ な い

Fe や Co を，ス パ
ッ タ

ー
法 な ど に よ っ て 薄膜 で 作製 した場

合，結晶粒の サ イ ズ が小さ くな る と H 。 が 低下 す る こ と は

以 前か ら知 られ て い た η．

　 こ の よ う な微結晶の 効果が 明確 な形で 軟磁性材料に 活か
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Fig．6　 Relation　 between 　 saturation 　 magne −

tization 　 and 　 crystallization 　 temperature 　 for

various 　amorphous 　compositions ．△ ，　Co95Zr5；
▲ ； CoglZrsTa4，口； CogoZr］o，○ ； CogoNblG，● ；

Co87Zr5Nb8，0 ；Co83Til7，◆ ；Co80Mo3V7Zr 且o，◇ ；

Co80MoloZrlo，▽ ；Co80V 且oZrlo ，▼ ；Co7gMogZrt ］，
■；Co78MogB2Zrn ．

さ れ た の は，吉沢 らに よ るナ ノ ク リス タル 薄帯 （フ ァ イ ン

メ ッ ト）で ある
B〕．こ の 薄帯 は，代表的 な ア モ ル フ ァ ス 合金

薄帯 で あ る Fe −Si−B に Cu ，　Nb を加 え て 結晶化温度以 上 で

熱 処 理 す る と，α一Fe を 主 成分 と す る 微結 晶 （〜10　nm ）が

析出 し，そ の 周囲は Fe か ら分離した Cu，　Nb，　Si，　B を主成

分 とす る ア モ ル フ ァ ス 相があ る構造 に な る，こ の ア モ ル

フ ァ ス 相 の 結晶化温度 は 高 く，分離 が 進 む と さ ら に 高 くな

る方向 に あ る の で ，α一Fe は 成長 を 阻 ま れ て い る．　 Herzer

は，こ の 微結晶構造 が 軟磁性 に な る理 由に っ い て ， こ の ア

モ ル フ ァ ス 相 も Fe を含む強磁性で あ り，微結晶間 は交換

結合 で っ な が っ て い る こ と を実験 で 示 した
9）．ま た，以下

の よ う な モ デ ル で 軟磁 性 の 機構 を説明 して い る Io）．

　Fig．7 は微結晶構造 を 示 し，正方形 の 微結晶 が 互 い に 交

換相互作用 で 結合 して い る モ デ ル で あ る．こ の と き，あ る

結晶内の ス ピ ン と隣 の 結晶の ス ピ ン は 互 い に 平行 に な ろ う

とす る が ， 結晶磁気異方性 の 方向 が 異 な る とそ の 分平行 か

らず れ る．さ ら に 離 れ た結晶内で は ス ピ ン は 影響を受け な

くな る ．こ の 互 い に 影響 が な く な る結晶間 の 距 離 L ，x は，

交換結合 エ ネ ル ギーと磁気異方性 エ ネ ル ギー
の 総和 が 最小

と な る距離 で ， こ れ は磁 気異方性 Ku を もっ 強磁性体内 で

の 磁壁 の 厚 み を表現す る場合 と同じで あ る．

円

・
・

⊥

Fig．7　 Model 　 of 　 the　 nanocrystalline 　 structure

that　brings　about 　magnetic 　 softness 　 in　 a　 poly −

crystalline 　phase．
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娠 イ斎　　　　　 …

こ こ で ，A ： 交換 ス テ ィ ッ フ ネ ス 常数，　 K ，ff：L ，x 間の 平均 の

磁 気異 方性定数 で あ る．Fig．　7 の 1 個 の 結晶粒 の サ イ ズ を

D とす る と ， L 。 x の 範囲内 に あ る結晶粒 の 数 N は，

N ＝＝（劉 　 　 　 　 …

で あ る，Fig．7 の よ う に 各結晶粒 の も っ 磁気異方性 の 方 向

が ラ ン ダ ム で あ り，そ の 数 N が 無限 に 大 きい と，  式 の

K ，ffは 平均 して ゼ ロ に な る が，（3）式 に 示す よ う な有限 な

N で は，Keffは ゼ ロ で は な く，

　　塩 曠 　　 　　　 　　 （・）

とな る， こ こ で ，K ，： 個々 の 結晶粒が本来も っ て い る磁気

異方性 の 定数 で あ る．

　 （2）〜｛4）式 か ら，

　　 Keff＝ （Kc4／A 　
3
）1）6 　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　｛5）

つ ま り，L ，．
の 距 離 内 の 粒子集 団 を 1 個 の 粒子 と見 る と，

K
，ffを もっ こ と に な り，磁化回転を 仮定す る と ，

　　島 一 睾 … 　 　 　 　 　 （・）

と な る，

　以上 の 簡単 な モ デ ル で 得 られ た H ，
・ ・D6 の 関係は実際の

微結晶材料 で 実現 さ れ て い る．Fig．8 は ，さ まざまな微結

晶材料 に つ い て ，D と H 。 の 関係 を ま と め た も の で ，微結

晶薄帯 Fe ℃ u
−Nb −Si−B の H

、 は D6 の 依存性 を も っ て い

る．な お，図 の 大 きな 結晶粒 の 領域 で は，1／D の 依存性 を

も っ ．こ れ は 古 くか ら知 られ て い て ，磁壁 の pinning に

よ っ て 説 明 で き る．

　 こ の 微結晶材料 の 特徴 は，高 い 飽和磁化と熱安定性，ま
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Fig．8　Coercivity　 of 　 magnetically 　 soft 　 materials

as 　a 　function 　of　crystal 　size ．
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た 優れ た軟磁性 に あ る．こ の 構造 は 当然薄膜 で も実現 で き

る．長谷川 らは，（Fe，　Co，　Ni）−M （M ＝IVA 〜VIA ）
−C の 組成

で ス パ
ッ タ

ー
膜を作る と，（Fe，　Co，　Ni）の 微粒子 と M −

℃ の

炭化物微粒子 か ら な る軟磁性膜と な る こ と を 見 い だ し

た m ．そ の 構造 は，Fig．9 の Fe −Ta −C の モ デ ル の よ うに，

微細 な Ta −−C が 分散 し，こ れ に Fe の 粒界 が ピ ン 止 め さ れ

て Fe の 成長が 抑 え られ て い る，こ の よ う な 構造 は，　 Fe −M

や Fe −C に 比 べ て M −C の 親和性 が 強 い （生成 自由 エ ネ ル

ギ ーが 大 きい ） こ と に よ っ て 起 こ り，M の 窒化物に お い て

も同 じ構造 が 得 られ る ．現在 ま で に 非常 に た くさ ん の 組成

に お い て ナ ノ 結晶軟磁性薄膜 が 得 られ る こ とが わ か っ て い

る
12）．こ れ らの 軟磁性の 熱安定性 は，M −

（C，　N ）の 成長が 始

ま る温度 ま で 安定で あ り，900K ま で 軟磁性が 保 た れ る．

　 な お，ナ ノ ク リス タル 構造 で も誘導磁気異 方性 が 見 られ

る場合 が あ る．Fe −（Ta −N ）で は，　 Ki ＝3 × 102　J／m3 程度 の

大 き さ の 磁 気異方性 が 磁 場 中熱処 理 に よ っ て 形成 さ れ

る
13）． こ れ は，Fe の 格子間 に 残留 す る余分な N の 移動 に

よ っ て ひ き起 こ さ れ て い る と 推測 さ れ て い る．ま た ， 飽和

磁歪 は ，α
一Fe の 多結晶構造 か ら類推 さ れ る程度 の 飽和磁

歪，あ る い は そ れ 以 下 に な っ て い て ，十分 に 低 くで きる
14｝．

4．グ ラ ニ ュ ラ
ー

構造材料

　薄膜 で （Fe，　Co，　Ni）
−M （M ；IVA 〜VIA ）

一
（C ，　N ）の 組合せ で

ナ ノ ク リス タル 構造 が で き る こ と に な る と，さ ら に 0 ，F

な ど で も可 能で は な い か と考 え た くな る．実 際，薄 膜 軟磁

性材料研究 は こ の 方向 に 進 み，M −
（N ，0 ，　F）の 場合 に は，　 M

−
（NO ．　F）の 微結晶 で な くア モ ル フ ァ ス 相 が （Fe，　Co ．　Ni）の

微結晶 を囲 ん だ 構造 に な り，高電気抵抗と い う大 きな 特徴

を もっ 軟磁性材料 （グ ラ ニ ュラ ー薄膜）が 得 られ る こ と が

わ か った，グ ラ ニ
ュ ラ

ー
構造 の 相分離 の 過程 は，原理的 に

は ナ ノ ク リス タ ル と 同 じで あ るが．そ の 速度 が 非常 に 遅

く，強磁性微粒子 を ア モ ル フ ァ ス 酸化物，フ ッ 化物 が 囲 ん

だ 構造 に な る．そ の 巨視的 な抵抗率は金属に 比 べ て 1〜2

桁高 い ，な お，微粒子間 に は ア モ ル フ ァ ス 相 に 残留す る強

磁性成分を介して 交換結合 が 働 い て い て ，こ れ が 軟磁性 を

実現 して い る点 は，ナ ノ ク リス タル と 同 じ原理 が 働 い て い

る．そ の 構造 は Fig．　lo の よ うな も の と考え られ て い る，

強磁性 金属 の 微粒子 の 周囲 は 酸化 物 （あ る い は 窒化物，

Fe ，　Co 　or 　Ni

　　　　　　　
　 　 　 　 　 　 　 TaC

Fig ．9　Model 　of 　 the　nanostructure 　 of　 mag −

netically 　soft （Fe，　Co，　Ni）−TaC 　films．
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フ ッ 化物）で あ る が，相分離 は 完全 で な く，酸化物を介し

た 微粒子間 の 交換結合 が 残 っ て い る．こ の 構造 の H
、

・cD6

の 関係 を ナ ノ ク リス タ ル と比較す る と，同 じ D に対 して

H 、 は高 い 位置 に くる （Fig．9 の ◆）．こ れ は，交換結合 を 仲

介す る 酸化物 の 強磁 性 が 弱 く，同 じ D の 微粒子 に 対 して

L ，。 が 小 さ い た め と解釈で き る．強磁性金属の 含有量 を さ

ら に減 らす と，微粒子 は 交換結合 が な くな っ て 磁気的 な 孤

立状態 に な り超常磁性 が 現れ，微粒子間 の ト ン ネ ル 伝導電

子 に よ る 巨大 MR が 観 測 さ れ る こ と は よ く知 られ て い る．

こ の 強磁性金属 の 含有率を 飽和磁化で 表し，抵抗率との 関

係を見 る と Fig．　ll の よ うに な り，酸化物が 増え る と厚 く

な り，また 抵抗率 も上 が っ て い る こ と を示 して い る．こ の

高 い 電気抵抗 は 応用面 か ら非常 に 興味 を もた れ て い る．軟

磁性 の 高 い 透磁率に よ っ て 表皮深 さが小さ くな り，高周波

で は 薄膜形状 で も渦電流損失 が 無視 で きな くな る．表皮深

さ δ は，比透磁率が 1000 ，抵抗率 が 10 μΩcm ，比 誘電率

が 1，周波数 を 1GHz と仮定す る と，δ＝0．16 μ m と な り，

非常 に薄 い 膜 しか 使え な い．こ れ に対 し，抵抗率 が 103

μΩcm に な る と，δ は 1，6 μm に な る．こ の 大きさ は ，磁気

ヘ
ッ ドの 動作周波数 の 急速 な上 昇 に 対応 で き る もの で あ る

が ， Fig．11で 示 した よ う に 飽和磁化に 限度が あ る。た だ

し，こ の 図 で は飽和磁歪 が 数 ppm 以 下 の 組成 に 限定 して

お り，磁歪 の 増大を 無視す れ ば，飽和磁化 の 増大 は 可能 で

あ る．
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Fig ．10　Model 　 of 　the 　 nanostructure 　 of 　granular
films．
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　軟磁性材料 を高周波で 低損失 で 使うた め に は，渦電流 を

抑 え る た め の 高い 電気抵抗に 加 え て 自然共鳴が 起 こ る周波

数を高 くす る必要 が あ る．幸 い に して グ ラニ ュ ラ
ー

構造 に

は 高 い 抵抗率 に 加 え て ，面内に 強 い
一軸磁気異方性 が形成

さ れ る．よ く知 られ て い る よ うに ，共鳴周波数 と透 磁率 の

間 に は ， SneQk の 限界と呼ば れ る関係が あ る が，薄膜 で

は ，通常 の
一

軸磁気異方性 に 加 え て ，薄膜 の 形状磁気異方

性 が 加 わ る の で，そ の 共鳴周波数 は 飽和 磁 化 に 依存 して 高

く な る．薄 膜 の 共 鳴周 波数 は
t5 ）

　　ω 02
＝ 2Ku・γ2／μo　　　　　　　　　　　　　　　　　〔7）

で 表され る． こ こ で，r 磁気回転比，μo： 真空 の 透磁率で

あ る．こ れ に よ れ ば，K 、＝102　J／m3 で は ，　 f， は 120 　MHz

と な り，
バ ル ク材料 に 比 べ て は るか に 高 い ．しか し， GHz

帯 で は 共鳴損失 （μ
’t
）が 無視 で きな くな る．した が っ て ，

GHz 帯 で 低損失 の 軟磁性 を実現 す る に は ，一
軸磁気異方

性 K 。を 高 くす る 必要 が あ る．Co −Al一つ 系 の グ ラ ニ ＝ラ
ー

薄膜 で は ， Hk＝20，000　A／m に 達 し，
こ の と きの frは，数

GHz に あ る
且6〕．こ の よ うな 強 い 磁気異方性 は，パ ー

マ ロ イ

や ア モ ル フ ァ ス 合金で 見 られ る 原子対 の 異方的分布，すな

わ ち擬似双極子 モ デ ル で は 説明 で き な い ，ま た，磁 気弾性

効果 で も説明 が難 しい ．そ の 原因 に っ い て は，ま だ は っ き

り とは わ か っ て い な い が，以下 の よ うな 実験結果 が 得 られ

て い る ．

　 Fe−A1−O の ス パ
ッ タ

ー
膜 で は，ス パ

ッ タ
ー
粒子 の 入射

方向に依存 して，Uk　＝ 　15，000　A／m 程度の 一軸磁気異方性

がつ く．こ れ は膜内 に 柱状構造 が 形成 され，そ の 形状異方

性 に よ る と考 え る の が 自然 で あ る が，そ の 磁気異方性定数

K 、
の 温度変化 を 測定 す る と ， M 、

2
の 温 度変化、と は一

致 し

な い．しか し，弱 い 交換結合 で っ な が っ た微粒子 が 柱伏構

造 を 作 っ て い る と 仮定す る と （Fig．12｝，　 K 。の 温度変化 を

説明 で き る こ とが わ か っ た ．こ れ に 対 し Co −A1−O 系で は

さ ら に 強い 磁気異方性が観測 さ れ ， 磁場中熱処理 に よ りそ

の 方向が 制御 で きる こ とが 知 られ て い る
16｝．磁場中熱処 理

に よ り誘導 で きる磁気異方性 は ，Fig．12 の モ デ ル で は説

明 で きな い ．しか し，微粒子間 の 交換結合が 磁場中熱処理

に よ りそ の 方向 を変え る の で は な い か と い う仮説 が あ る．

　 eaSy 　aXi8

一

鱒 　　≒≒レi　 糖

　 　 　 　 　 　 I　　 I

÷≒ゆ ∈　 ≒≒飯 　 ≒構

1　 ・　　　　 I　　　　 I

費
…

轡
■ ・ ・… g 　 … h ・ n ・・

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 inte 「 aotion

馨麟 匚 ＿ 、 ．

覊
Fig．12　Model　 of　 the　 microscopic 　 structure 　 of

granular 　films　with 　strong 　magnetic 　anisotropy ．
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実際 に，Co −Al−O に Pd を 添 加 す る と，　 Pd は Al−O の ア モ

ル フ ァ ス 相 に 局在 し ， 同時に 誘導磁 気異方性 は 強 く な

る
1η．Pd は磁気的 に 偏極 しや す い 元素 で あ る こ と を考 え

る と，微粒子間 の 交換結合 に 関与 して 誘導磁気異方性を強

め て い る可能性があ る．

5． ヘ テ ロ ア モ ル フ ァ ス 構造

　上 で 述 べ た グ ラ ニ ュラ
ー構造 で は，強磁性金属微粒子 と

酸化物 （あ る い は フ ッ 化物，窒化物） が 完全 に は相分離 し

て い な い 状態 に あり，微粒子間の 交換結合 に よ り軟磁性 が

実現 さ れ て い る．ヘ テ ロ ア モ ル フ ァ ス 構造 で は，Fig．　10 の

構造 に お い て 金属微粒子も ア モ ル フ ァ ス 相 で あ り，微粒子

間の 交換結合 が な くて も軟磁性 が 得 られ る，こ の 構造 は唐

門 ら に よ っ て 報告 さ れ 18｝，Fe −B の ア モ ル フ ァ ス 微粒子 が

B−N の ア モ ル フ ァ ス 相 に 囲 ま れ て い る． 最 近 で は， ｛Fe−

Co−B）
一
（Si−0）で

一連 の 高電気抵抗膜 が 報告 さ れて い る
19｝，

こ の 構造 で は，ア モ ル フ ァ ス 相を得 る た め の 組成 の 制約か

ら，飽和磁化 の 高 い もの を作る こ と は困難 で あ るが，絶縁

性 の マ ト リク ス を 増 や す こ とに よ り非常に 高 い 電気抵抗 が

期待で き るの で，応用面 で は興味深 い 材料 で あ る．

6，人工 的ナ ノ構造と軟磁性

　以 上 の 4 種類の 軟磁性材料は，そ れ ぞ れ 特徴 が あ り，そ

れ を 活か した 応用 研究が 現在 も活発 に 続 け られ て い る．し

か し，磁気素子 あ る い は 磁気 デ バ イ ス の 観点か ら見 る と，

薄膜化，ス ケ ール ダ ウ ン ，さ らな る高周波化 に よ る 高度 な

集積化が 急速 に 進 み，材料 の 磁気 的性質を い じる だ けで

は，対応 し きれ な くな っ て い る．そ こ で ， 人 工的に 構造 を

作 り，こ れ に 対応 す る方策 に つ い て 述 べ る．

　1）多層膜 と軟磁性

　 1960 年 の Nature 誌 に パ ー
マ ロ イ 蒸着膜 を Sio を 中閤

膜 と して 多層 に す る と，H 、 が劇的に低下す る と い う記事

が 載 っ て い る
20）．こ の 効 果 は，そ の 後詳 し く調 べ られ，多

層膜 で は 隣接す る磁性層間 の 静磁気的結合 に よ っ て 磁 壁 の

対 が 形成 され，磁壁抗磁力 が 低下す る こ とが 示 され た，こ

の 軟磁 性改善の 効果 は 高周波で は磁壁移動速度 に 限界 が あ

り，数 MHz 以 上 で は役 に 立 た な い ．しか し，多層構造 に は

も っ と単純 な効能 が あ り，ス ケ
ール ダ ウ ン ，高周波化 に 役

立 っ て い る．Fig．13 は，そ の モ デ ル で あ る．軟磁性薄膜の

大き さ が数 10 μm 以 下 に な る と，数 μm 以下 の 厚 み の 薄

膜で も形状磁気異方性が 大 き な 影響をもっ よ う に な り，図

（a ）の よ うな 磁区構造 が で き る．こ の 構造 は 強磁性体 の 外

部 に 漏 れ る磁 束を 減 らす構造 で あ る が，図 の 長 さ方向の 透

磁 率 は 低 下 し，ま た そ の 周 波数特性 も劣化す る，図 （b）の

多層膜 で は ，強磁性 で な い 中間層 が あ り，上 下 の 強磁 性層

は端部 の 磁束で 静磁気的 に 結合 して い る．こ れ に よ っ て漏

れ 磁束が少な くな り，磁区構造 は 簡単 な もの に な っ て 透磁

率 の 低下 が 起 こ ら な く な る．中間層 に は，Sio2 な どの 絶縁
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（a）

−

（b）

Fig ．13　111ustration　 of 　the　 domain 　 structure 　 of

films　 with 　（a ＞ single 　 layer　 structure 　 and 　（b）
mUltilayer 　StrUCtUre ．

物 が 使 わ れ，渦電流 を 抑制 す る役目 も して い る．上下 の 強

磁性層 の 静磁気的結合 は，中間膜が 薄 い ほ ど強 くな り，よ

り微小 な磁気素子 が 可能 に な る．こ れ ま で の 報告で は，

Sio2 な ど の セ ラ ミ ク ス 中間層 で は 2nm 付 近 が 下 限 で あ

る が ， 金属中間層 な らば 1nm 程度は可能で あろ う，

　 こ の 多層膜構造 に 起 こ る特異 な 特性 と して は，高透磁率

か ら くる イ ン ダ ク タ ン ス と多層構造 に よ る キ ャ
パ シ タ ン ス

に よ る 共 振現象 が 観 測 さ れ て い る
2D ． こ の 現 象 に っ い て は

理 論解析 も行わ れ て い て，素子 が微小化す る に 伴 っ て キ ャ

パ シ タ ン ス の 寄与が 減 り，数十 μ m の 大 き さ で は 問題 を 起

こ さ な い こ と が 予測 で き る．ま た，各強磁性層 の 磁気異方

性 の 方向を 人 工的に 分散させ た多層膜 （複合異方性膜） で

は，等方的 に 透磁率 の 高 い 薄膜を作 れ る こ と が 報告 され て

い る
22）．また，最近 の MRAM の 研究 で は，軟磁性薄膜 の

ナ ノ 秒 で の 高 速 磁 化 反 転 モ ー
ドが 興 味 を もた れ て い る．高

速 の 大振幅反転で は，一
様 な 磁化回転 モ ー

ドで な く不均
一

な 反転が起 こ る こ と が 知 られ て お り
23〕，そ の 反転速度に っ

い て は 不確定 な支配要因が残 っ て い る．多層膜構造 は，大

振幅 反 転 の 高速 化 に 効 果 が あ る こ とが 1960 年代 に 報告 さ

れ て い る が
24｝，そ の 機構 は 明 らか に さ れ て い な い ま ま に

な っ て い る．

　 2）パ タ ー
ン 化膜

　 グ ラ ニ ュラ
ー膜や ヘ テ ロ ア モ ル フ ァ ス 膜で は 高 い 電気抵

抗 と Hk に よ っ て 数 GHz で の 薄 膜 イ ン ダ ク タ磁 心
25｝，

EMC 対策用薄膜
26｝

へ の 応用 が検討さ れ て い るが，　 ffkが強

け れ ば共 鳴周波数 は高 くな る が，そ の 分透磁率 は 低下 して

し ま う．こ れ を補 う た め に 膜 を 厚 くす る と，渦電 流 を 抑 え

る抵抗率が 足 りな くな る．現在 まで に 開発 され て きた軟磁

性薄膜 で は，こ れ らに す べ て 対応 し，さ ら に 数十 GHz ま で

低 損 失膜 と して 動作 で きる もの は見当た らな い．こ の 問題

に対処 で きる可能性をもっ 方法 と して ，薄膜 イ ン ダ ク タの

研究 で 使 わ れ た パ ター
ン 膜が提案され て い る

27）． Fig．14

は そ の 例で あ る，（a）の パ タ
ー

ン 膜 は グ ラ ニ ュ ラ
ー
膜 な ど

日本 応 用 磁 気 学会 誌 　 VQI．26，　No．3，2002

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetlcs 　SOCIety 　of 　Japan

1400

1200

ゴ
ー1000b

　 　 SOO

コ

8　 600E8

　 400

K ロ

Ks

1w

200

dm 汁 柘 m

（a）

00
　　0．5　 1，0　 1．5　 2．0 　 2．5 　 3．O

　　　　　 Frequency 　（GHz）

2500

；L2000
二

う
．＿　1500

焉
0 　1000E8

　 　 500

0

（b）

0　　0．5　 1．0 　 1．5　 2．0 　 2．5　 3eO
　　　　　 Frequency 　（GHI）

　 　 　 　 　 　 　 　 （c）

Fig．14　（a ｝　Configuration 　 of 　 the　 patterned 　 film

for　 high 　 frequency 　 permeability 　 measurement ．

（b）Real　part　of 　permeability ．（c ）Imaginary 　part．

の 強 い 磁気異方tt　K 、 を もっ 材料，も し くは多層構造 に

よ っ て ，単磁区構造 に な る よ うに す る，こ れ に 形状磁気異

方tr　K 、が 加 わ り，透磁率 を任意 に 設計で き る．（b）， （c）は ，

薄膜 の 厚 さ tm ニ0．1 μm ，間 隔 dm ＝・5 μm ，長 さ lm＝3．9

mm ，幅 VV．
＝10，20 μ m の と き の μ

’
と μ

”
の 実測値 で あ

日本 応 用磁 気 学 会誌 　Vol ．26，　No ．3，2002

る ．PVm を 変 え る こ と に よ っ て ．共鳴周 波数 を 大幅 に 変 え

る こ とが で きる．特 に，（b）の μ
”
を見 る と，共鳴損失 が 始

ま る周波数 が ス リ ッ トな しの 膜 で は 500MHz 以下 で あ る

の に 対 し，Wm ＝ 20 μm で は 1，5　GHz 付近 に あ り，動作周

波数 の 向上 が 著 しい ．ま た，渦電流損失 は ギ ャ ッ プ に よ り

大幅 に 抑制さ れ るの で 膜厚 を大 きくとれ る メ リ ッ トが あ

り，透磁率 の 低下を補償で き る、パ ター
ン 化膜 に は こ の よ

うに い くつ か の 優位性 が あ る が，ま だ 研 究 段 階 で あ る．

4．お わ り に

　軟磁性材料 は，商用周波数付近で は電磁鋼板が着実に 進

歩 し，他 の 材料 が こ れ に 代 わ る可 能性 も少 な い が ，ア モ ル

フ ァ ス ，ナ ノ ク リス タ ル な どの 材料 は よ り高 い 周波数領域

で さ ま ざ ま な応用が広が っ て い る．特 に 薄膜 で は ナ ノ テ ク

ノ ロ ジー
分野 の 拡大 に 伴 っ て 新 しい 応用の 機会が生 まれ，

今後 もよ り高 い 周波数帯域 で の 材料開発が 必要と な る．紙

面 の 制限 で，ナ ノ 構造 と軟磁性 の 話題を書 き尽 くせ な か っ

た が，何か の ヒ ン トに な れ ば 幸 い で あ る．
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