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　Tlle　soft　 magnetic 　 properties　 of　 NiFe！FeCo1NiFe
sandwich 丘hls　with 　high　saturation 　magnetization 　are

discussed　　in　　relation 　　to　　the 　　nlicrostructure ．
Ta／NiFelFeCo／NiFerTa 丘1皿 s　prepared 　usillg 　tbe　UHV
sputtering 　 P ・・cess 　 sh ・w 　 bcc・（110） prefer・ed 　 9・ain
orientation 　　with 　　the　 ＜ 110＞　　direction　　sha 叩 1y
perpendicular　to　the 丘lm 　plane 　in　the　FeCo　layer．　It　was
revealed 　that 　thi皿 NiFe　filrn　with 　a　thickness　of 　only 　3
nm 　works 　effectively 　as 　 a　 seed 　layer　of　FeCo　Nm 　to
C・ ntr 。l　the 　 miCr ・StrUCtUre ，　 re8Ul 血 9 血 aSignifiCant
reduction 　of　the　coercivity ．　The　best　thickness　 of 　the
FeCo 　 layer　 in　 order 　 to　 reahze 　 both　 soft 　 magnetic

properties　and 　high　saturation 　magnetization 　was 　fbund
to　be −・100　 nm ．　 F且m 　 deposition　 in　Ar ＋ N2 　plasma
reduced 　the　grain　size，　 but　did　not 　lead　to　further
improvement 　of 　the　soft 　magnetic 　properties．　The 　large
lattice　strain 　induced　by　N2　addition 　is　likely　to　degτ ade

the　soft 　magnetic 　properties ．
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1．はじめ に

近年，記録密度 の 急激な 増加 ある い は 磁 性薄膜 イン ダクタの

小 型化・高性能化に 伴い ，ハ
ードディス ク用記録 ヘ ッ ドあるい は

薄膜 イン ダクタなどに，高 い 飽 和 磁 束密 度を有す る薄膜 が 求め

られ るよ うに なっ て きて い る．FeCo 膜 は，2．45T とい う非 常に 大

きな磁束密度を示 す が，線磁 歪 が 大きい ため，軟 磁 気 特 性 の

導 出 は 容 易 で は 無い との 報告もある 1）．

　しか し，近 年，FeCo 膜 を NiFe 膜で 挟 み 込 ん だ薄膜 が 2．4T

の 高 い 飽 和磁 束密 度を有 し，か つ 非常 に優 れ た 軟磁 気特性 を

示 す こ とが Sun 等
2＞に より報告され て い る．また，吉 川 等 は 3），

適切な シ
ード層 上 に 製膜 した 結晶 性 の 極 め て 高 い FeCo 合金

膜 は 単膜 で も優れ た 軟磁気特 性 を示 す ことを報 告 して い る．し

か し，線 磁 歪 が極 め て 大きい FeCo 合 金 膜 に お い て 優れ た軟

磁 気特性 が 得 られ る機構 に つ い 七は 明らか で は ない ．さらに，
Sun 等 の 報告で は ，

ス パ ッタリン グ法 による製膜時 に窒素を添

加することで 軟磁気特 性 が 得 られ て い る．これ に は ，窒素添加

雰 囲 気中 で 作 製 した Fe 薄膜の 場合 4’6）と同様 に，窒素添 加 に

よる結晶 粒 の 微細 化 が軟 磁 性 の 導出 に関 与 してい る ？・s）可能 性

が あるが，その 機構 は 明確で は ない ．今 回 は NiFeで 挟 み 込 ん

だ FeCo 合金膜に お い て 軟磁 気 特 性 が得 られ る機構 の 解明，
な らび に 軟磁気特 性 の 導出を 目 的として 検討 した．

2．実験方法

　 試 料 は
，東 北大学 電 気通 信研 究所付 属 工 場 で 作製 した

UHV の dc マ グネトロ ン ス パ
ッ タ装置 に より製膜 した．装置 の 到

達真空度は 1× 10’lo　Torr以 下，プ ロ セ ス ガス 中の 不 純物濃度

が 1ppb 程度 で あり，

一
般の ス パ

ッ タ装置 に 比較 して 3桁程度

優 れ た 清浄度（製膜中の 換算 不 純 物 濃度 で 約 1．8XlO ’8）で製

膜するこ とが 可 能 である．

　基板 に は コ
ー

ニ ン グ 7059 ガ ラス 基板 を用 い た．一部 の 実 験

で は，石 英 基 板 な らび に Si（100）単結 晶 基 板 を用 い た．シ
ード

層 な らび に保 護 層 として 5nm の Ta 膜 をそ れ ぞ れ 用 い た．
FeCo 層 は 25at％ Co・Fe，30at％ Co・Fe の 組 成 に っ い て 検討

した ．NiFe 層 には 79at％ Ni・Fe 組成 を用 い た．基 板表面 に

6600e の 直流磁 界を印加 しなが ら製膜を行 っ た．試 料の 熱処

理 は 試料 の 磁 化 容 易軸 方 向 に 2000e の 直流磁 界 を印加 させ

なが ら真 空 中で 行 っ た．熱処 理 温 度 は 180 ℃ お よび 200 ℃ と

した．磁 化 曲線は VSM により，試 料 の
一

軸 磁 気 異方 性 の 大き

さは トル ク磁 力 計 に よ り，い ず れ も膜 面 内 で 測 定 した．薄膜磁

歪 は，光挺 子 法 に より測定した．構 造解析 は X 線 回 折法 により

行 っ た．

3．結果およ び考察

　 3．1 構造

　Fig．1 に は ，　TalNiFe （5　nm ）！Ta／glass　substrate 薄膜，な

らび に
，
TafNiFe （5　 nm ）ノFe70Co30（100　 nm ）ノNiFe（5　nm ）／Ta

lglass　substrate 薄膜 の X 線回 折の 結果を示 す．本 論 文 中で

の 膜構成 の 表 記 は，膜 の 上 面側 か ら表 記 するもの とし「glass
substrate 」は，これ 以降 は省略す る，図 中に は，この FeCo 複

合膜 の ロ ッ キン グカーブも示 して ある．UHV で 作 製 した NiFe

膜 は 膜厚 5nm と非常 に 薄 い に もか か わ らず fcc（222）面 か らの

回 折 線 が 観察 され て お り
， 非常 に 優れ た 配 向性を有 して い る．

この ような NiFe 膜の 上 に 製膜 した FeCo 膜 もbcc（110）面 の 非

常 に 良い 配向性を示 し， bcc＜ 110＞ 方向 の 角度分散 は，半値幅

で 約 2 度となっ て い るこ とが わ か る．
一

方，この NiFe 膜 でサ ン ドイッ チ 構造 とした FeCo 膜の 薄膜

磁歪は 30at％Co 組成 で 約 30 × 10’6，25at ％ Co 組 成 で約 20

× 10’6 と非常に 大きな値 を示 し た，そ の た め，基 板 と膜 の 界面

に お け る磁 気 弾 性 効 果 が 軟 磁 気 特 性 に 与え る影 響 が 懸念され

た が ，熱膨 張 係 数 αが コ ー
ニ ン グ 7059 ガ ラス 基 板 （α

＝46 ×
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Fig．1XTay 　d丗 action 　patterns　 of 　TalNiFe
（5nm ）！Ta　and 　TafNiFe （5　 nm ）Me70Ce30 （100

11m ）fTa （5　nm ）films．

10
’
7K ）と大 きく異 なる 石 英 基 板 （α

；’−Odi）な らび に 自然 酸 化

膜の 付 い た Si（100）単結晶基板 上 に FeCo ／NiFe 複合膜を製

膜した 場 合で も ， 軟磁気特性 に 大きな差 は 観察されなか っ た．

その ため，これ 以 降の 結果 は コ
ー

ニ ン グ 7059 ガラス 基板を用

い た結果を示 す．

3．2NiFe 層の 効果

　Table　1 には，種 々 の 膜 構 成 で 作製した Fe70Coso と NiFe

の 複 合 膜 に つ い て，膜構 成 と磁化 困難軸方 向 の 保 磁力 MHA

の 関係を示 した．また，Fig，2 に は TalNiFe（5　nm ）1FeCo（100

nm ）tNrFe（5　 nm ）ノTa 薄膜 の 磁 化困 難 軸 方 向 な らび に磁 化 容

易軸 方 向の 磁 化 曲線を示 した．

　FeCo 膜を Ta 上 に直接製膜 した 薄膜 の H ，
HA

の 値 は 500e

を超 え てい る．しか し，わ ず か 3nm の NiFe 膜の 上 に FeCo

を製膜 す ることで H 、
｝IA

は 30e 程 度 まで 急 激 に 低 下 し，　Fig．2

に
一

例 として 示 した ような 明瞭な 一
軸性 の 磁 気 特性 を示 した．

ここで
，
Table　 1 に 示 した ように

， 下層 の NiFe 膜 の 厚 み を 20

nm ま で 増加 させ て も MHA は ほ とん ど変化 せ ず ，
ほ ぼ 同 程 度

の 値 を示 してい る，また ， X 線 回 折の 結果 ， わず か 3nm の

NiFe 膜を FeCo の 下 層 に 用い ることで ，
　 FeCo 膜の bcc・（110）

面か らの X 線 の 回 折強度は 3倍程度 に 増加 して い た．した が っ

て，下層 の NiFe 膜は，　FeCo 膜の 配向等の 構造を制御するシ

ー
ド層 として軟磁気特性 の 導出 に寄与して お り，そ の 厚み は僅

か 3nm でも十 分 で あることがわ か る．一
方，　Table　1に示 した

ように，NiFe 層 を FeCo 上 に製膜 して も，猛 HA は ほとん ど変 化

せ ず，軟磁気特性 向上 の 上 で 大きな効果 は 観察され て い な い ．

なお，Sun 等 の 報告 で は ，窒素添加雰囲気 中で 薄膜を作製

することで 軟磁気特性 が 向上 して い る 2）が，我 々 の 実験結果 で

は，FeCo 層，あるい は ，　NiFe と FeCo の 両 方 を窒素添 加 雰囲

気中で作製しても，薄膜 の EtHA は低 下せ ず，逆 に 若干増加 す

る傾 向 にあ る．

3．3　FeCo 膜厚依存性

　Fig．3　に は ，　 Ta ／NiFe （5　nm ）Ai
’
e70Co3e （20　nm ）ノNiFe（5

nm ）1Ta薄膜の 磁化 困 難軸方向近傍の 磁化曲線を
一

例として

506

Table　l　Values　 of 　HcHA　fbr　various 　NiFe　IFe70Co30／NiFe
丘lms．　In　the　table，

“N ’ denotes　the 丘1m　deposition　in
Ar ＋N2　plasma 　with 　N2／Ar ＝5％．
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Fig．2Magnetization 　loops　 along 　 the 　hard
and 　easy 　axes 　of　magnetization 　for　TafNiFe

（5nm ）1Fe70Co30 （100　nm ）A］a （5　nm ）fi！ms ．

　 一60　　−40　　−20　　　0　　　　20　　　40　　　60
　　　　　　　　　　H （Oe》

Hg ．3Magnetization 　loops　 along 　the　axes

close 　tO　the　hard　direction　 of 　magnetization

in　Ta1NiFe （5　 nm ）IFe70Co30（20　 nm ）／NiFe （5

nm ）！Ta 丘11n．

示 した．図 中に は ，保 磁 力 の 角 度 依 存 性 の 対 称 性 か ら決 定 し

た 磁 化困難軸 方 向 （図 中 φ
＝0

°
に 相 当 ）に お け る磁 化 曲 線 と，

磁 化 困 難軸 か ら± 5
°
の 角度 に 磁界を印加 した 場合の 磁 化 曲

線 が 示 してある．FeCo 膜 が薄 い 薄膜 の 磁 化 困 難軸近傍 の 磁

化曲線は，印加磁界 の 方向を磁化困難軸 か ら両側 に僅 か にず

らす ことで 形状 が 大 きく変化 し，保磁力 が若 干 低下する．Fig．
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3に お い ても，φ＝ ± 5
°
に お け る磁 化 曲線 は ほ ぼ

一
致 して い るが，

そ の 保 磁 力 が φ＝ 0
°
に お ける値 よりも小 さくなっ て い ることが わ か

る．これ は，FeCo 層の 磁 化容易軸 に 対 し，　NiFe 層の 磁 化容易

軸 が 数 度程 度 ず れ て い るため であると考 え られ る．この 磁 化容

易 軸の ず れ は FeCo 層の 厚み に 依らず存在す ると推察される

が，FeCo 層が 厚くなるとFeCo 層 の 磁化量 が相対的 に 増加 す

るた め 磁 化 曲 線上 に は 表れ 難くなっ て きて い る．なお ，本論 文

中 に お ける 磁 化 困 難軸方 向 の 保 磁 力 」％ HA の 値は
， 保 磁 力 の

角度依存性 の 対 称 性 か ら軸 方 位 を 決 定 して 求 め た 値 で あ り，
FeCo 層 の 軟磁性 に よりほ ぼ 決定されて い るもの と考え られ る．

　 Fig．4 に は，　Ta／NiFe（5 ！1m ）加 e70Co30 ／NiFe（5　nm ）！Ta 薄

膜 の 」猛 HA な らび に 磁 化容易軸方向の 保磁力 1％en
を，　FeCo

膜厚 に対 して 示 した．FeCo 層 が 10　nm の 薄膜 の HcHA は 約 6

0e と大 きい が，　FeCo 膜厚 の 増加 に ともな い MHA は 急激 に 低

下 して い る．猛 HA は 50〜100 　nm の FeCo 膜 厚 に お い て 緩 慢

な極 小 値を示 し，FeCo 膜 厚 をさらに増加 させ ると再 び 増加 して

い る．一
方

， 異方性磁界 泓 の 値 は，膜厚 10nm に お い て約

200e の 高い 値を 示 すが，　H 。

HA
の 場合と同様 に 50〜100　nm

の FeCo 膜厚 にお い て 緩慢な極小値を示 し，膜 厚 400　nm で

は 400e まで 再 び 増加 して い た．

　 FeCo 層 が薄 い 領域 に お い て 」暖 1仏 が 高い 原 因 は ，　FeCo の

線磁 歪 が 極め て 大 きい ことか ら，NiFe 層 との 界 面 近傍 に お ける

FeCo の 不 均質な格 子 歪 み による磁 気 弾性 的 な 効果で あると推

察 され る．これ に 対 し，膜 厚 が 100nm 以上 の 領域 で 軟磁気特

性 が劣化 する原 因 は 明 らか で は な い が，膜厚 400nm で は 40
0e もの 孤 を有す るにもか か わ らず，磁化曲線 が 膜面 内で ほぼ

等方的 （EIIHA＝H 。

EA
）となっ て い る．こ の ことは，膜厚の 増加 に

よる結晶成長 に伴 い 膜内部 の 応力が増加 し，軟磁 気特性 が 劣

化 して い ることを示 唆 して い る．以 上 の こ とか ら，今回の 実験条

件で は ，軟磁 気特性と高 い 飽 和磁 化 値 が 両 立 で きる FeCo の

厚み は 約 100nm であ るこ とが わか る．

3．4 窒 素添加の動果

　Fig．5は，　Fe70Co30層の 膜厚を 100　nm に 固定し，　FeToCo30
層 の 製膜 時 に の み 窒 素 添 加 を行 っ た TafNili’e（5　 nm ）

ノFe7。Co30・N（100　nm ）INili’e （5　nm ）1Ta 膜の ffcHAの 値を，　Ar
に 対する 窒 素流 量 比 N2 ／Ar に 対 して 示 す．また Fig．　6 に は ，こ

れ らの 薄膜 に つ い て ，FeCo 層 の bcc・（110）面 の X 線 回 折線 の

半値幅か ら Scherrer の 式 を用 い て 求 めた 結晶粒径 D の 値も

示 した．な お，bcc・（110）面か らの 回折線 には ， 下 層 NiFe 膜 の

fcc・（111）面か らの 回折線 が 重畳 してい るが，そ の 相 対 強 度が

低 い た め，回 折 パ ター
ン 上 で fcc・（111）面 か らの 回 折線 を差 し

引 い て 解析 して い る．

　N2〆Ar を 10％ まで 増加 することで，　D は 約 400　A か ら半分 以

下に 低下して い る．N21Ar が 10％ を超 えると，　FeCo の 窒化物の

回折線が観測され るようになり， 飽和磁化の 値も 25％以上低下

した．一
方 ，

N21Ar の 増加 によりMHA は増加 し，10％ で 極大を

示 した後 で再 び 低 下 して い る．今 回 の 実 験範囲で は，砥 値 が

低 下 しな い 範 囲 で は，窒 素 添 加 に よる 軟磁 気特性 の 向 上 は 見

られ な か っ た．これ は ，25at％ Co・Fe の 場 合も同 様 で あっ た．

　Fig．7 には，　FeCo 層 厚を 100 　nm に 固定 した TalNiFe （5
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Fj9．8　Values　of　llHA　as 　a 　血 nction 　of

△d（ne 》1（嚢110》
bullc　for　Ta1NiFe （5　 n 皿 ）1FeCo （100

nm ）〆NiFe （3凾20　nm ）rCa　f皿ms ，

nm ）／FeCo（100 　 nm ）！NiFe （3〜20　 nm ）ノTa 薄 膜 に つ い て ，

bcc・（110）面 の X 線 回 折の ロ ッ キ ン グ カ
ーブ の 半値 幅 △050と

H 、
HA の 関 係 に つ い て 示 した ．図 中に は ，二 つ の FeCo 組 成 に

関 して，純 Ar ならび に 10％ まで の 窒 素添 加 範囲 に お い て 種 々

の 製膜条件・熱処理 条件 下 で 作製した薄膜 に っ い て 示 した．ま

た Fig．8に は，同 様な試料に つ い て，　FeCo 層 の 膜面に平行な

bcc・（110）面 の 歪 み 率 と ff。HA の 関 係 を 示 し た ．こ こ で ，

bcc・（110）面 の 歪 み 率 は ，無 歪 み の バ ル クの 面 間 隔 に対す る値

△dai。）1diilo）bUll［として 示 した．

　 窒素を添加 しな い 薄膜 の △θ50 は 2−2．5度 程 度 の 範 囲 に分 布

して い る が
，
組 成 の 違 い あ る い は 熱 処 理 の 有 無 の 違 い に よる

H 、
HA の 大きな差 が 観察されない ．一

方，窒素添 加 に より薄 膜

の △θ50 は増加 し 3〜6 度の 範囲に 分布 して お り，」猛 HA も若 干 大

きくな っ てい るが，△θ50 とH ，
HA の 間に は，強 い 相関は み られ な

い ．一方 ，△dhlo）1dlm）
bulk の 値は，純 血 中で 作製した ほ とんど

の 薄膜 で は
一

〇．1 ％ 近傍 の 非 常 に 狭 い 範 囲 に 分布 して お り，

HcHAも比 較的小さい ．これ に 対 し
，

窒 素 添 加 を行 っ た試料 の

508

△d“io）ノdi110）b ・止 の 値 は，製膜直後で は 正 方向に ，また熱 処 理

に より窒 化 物 が 膜中に微細 に 生成 して い ると推察され る試料 で

は 負方 向 に，そ れ ぞ れ 増加 して い る．こ の ような結晶歪 み の 増

大 に 対 応 して ，H 。
HA が 増加する傾向に ある．こ れは ，　 FeCo の

線磁 歪 が 大 きい た め，磁 気 弾性 的な効果 により膜の 局 所異方

性分散量 が増加 する た め 1｝で ある と推 察 され る．

以 上 の ことか ら
， 主に 結晶粒の 微 細 化 を 目的 とした 窒 素 添 加

効果 は ， 軟磁性 の 導 出に 効果的に 作 用 して い な い ．こ れ に 関

して は ， UHV で 製膜す るこ とで 結晶粒 径 が相 対 的 に大 きい た

め で あると推察され る．しか し
一

方 で ，窒素添加 による結晶歪

み の 増大に よる磁気弾性効果が，結晶粒径の 微細化 の 効果を

相殺 して い る可 能性もあるた め，今後さらに 詳 しく検討 す る必

要 が ある．

4．まとめ

高飽和磁化を有する FeCo 膜 を NiFe 膜 で サ ン ドイ ッチ 構造

に し た薄膜 の 構造 と軟磁 気 特 性 の 関 係 に つ い て検討 した 結果 ，

下層の NiFe は，　FeCo 層の 構 造 を制 御す るシ
ー

ド層として軟磁

気特性の 導出 に 寄 与 して お り，その 厚 み は 僅 か 3nm でも十 分

で ある こ と，また，軟磁 気 特 性 と高 い 飽 和 磁 化 値 が 両 立で きる

FeCo の 厚 み は 約 100　nm で あるこが 明 らか とな っ た．一方，製

膜中の 窒素添加 の 影響 に っ い て も検討 を行 っ た が，軟 磁 気 特

性 の 向上 に は 至 られ ず，窒 素 添 加 に より結 晶 格 子 の 歪 み 率 が

増 加 す ると軟磁気特性 が劣化する傾向が 見られ た．
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