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　 We 　 examined 　 the　 magnetic 　 anisotropy 　 of 　Fe −A1−O

films　 with 　 Bs〜L8T 　 and 　ρ
〜1 μ Ω m ，　 The　 films　 were

sputtered 　using 　the　 compacted 　target　of　Fe　 and 　Al203

powders，　The 　magnetic 　anisotropy 　ofthe 　as −deposited　Fe −

Al−O 　 mms 　 strongly 　 depends　 on 　 Ar 　pressure　 during

sputtering ．　That　is，　the　phase　of　easy 　axis　shifts　to　90
degrce　as　the　pressure　increase．　The　Fe−A1−O 　films　have
an 　anisotropic 　f三1m　morphology 　such 　as 　grain　shape 　and

crystal　orientation ．　It　seems 　that　the　 origin 　of 　uniaxial

magnetic 　anisotropy 　in　the　Fe−Al−O 　films　closely　relates
to　the　fbllowing　factors．　i）Magnetic　anisotropy 　which

directly　originates 　in　the　anisotropic 　microstructure ．　ii）
Magnetoelastic　 effect 　 causing 　 by　 anisotropic 　 residual

stress 　which 　is　induced　to　the 　anisotropic 　microstructure ，
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1．は じ め に

　Fe一酸 化 物 系 の 軟 磁 性 グ ラ ニ ュ ラー膜 は ，高 い 比 抵 抗 ρ

と異方性磁 fi　H ，
を 有す る た め GHz 帯 の 高周 波 デ バ イ ス へ

の 応用が期待 され て い る．こ の よ うな Fe 系グラ ニ ュ ラ
ー

合金 の 磁気異方性 は，強磁性結晶粒問の 異方的な粒界相を

介 した 交 換結合 に よ る も の と推察 され て い る
1・2）．一

方，

Fe・Co 系の グ ラ ニ ュ ラー
に お い て は 磁 場 中成膜 が な され，

成膜時 の 異方 性 が磁 場中熱 処 理 に よ り制御 可 能 で あ る，す

なわ ち誘導磁気異方性 が 支配的 で あ る と い う報告もあ り

3，4），グラニ ュ ラ
ー

合金 の 磁 気異方性 の 起源 に つ い て は 未だ

不明確 で あ る．以前 に 我 々 は HDD の ライ トヘ ッ ド磁 極 へ

の 応用 を考慮し ， ρ
〜1μ Ω m で B、＝1．8〜2T を有する Fe−

Al−（01N ）軟磁 性膜 につ い て 報告 して い る
5・6 ）．　 B、・・1．8〜2　T

とな る合金組成領域で は α 一Fe 粒 子 中に Al，0 ，　N が 固溶 し

明 確 な グラ ニ ュ ラー構造 とは な っ て お らず，こ の よ うな非

磁 性添加 元素 の 少 な い 合 金 系 に お け る 異 方性 の 起 源 を検

討す る こ とは，グ ラニ ュ ラー合金 系 の 異方性発 現機構 との

比 較上 も興味深 い ．また，短 ヨ
ーク化などの 磁極形状適正

化 に よ り
7），Bs ＝1〜1．5　T，ρ

＝ 0．2〜0，4 μ Ω m 程度 の パ ー

マ ロ イ が現状も ヨ
ー

ク 材料 として 用い られ て い る が ， Fe−

Al−0 膜 は Bs，ρ 共 に 高い こ とか ら，次世代 HDD へ の 応 用

上 優位性 を有 し て お り，そ の た め ，異方性 の 機構を検討す

る こ とは量産上の 異方性制御・管理 に お い て も重 要 で あ

る，そ こ で ， 本研究 で は ， 量 産成膜手 法 と し て
一
般的な基

板公転 ス パ ッ タ によ り Bs〜1．8　 T，ρ
〜1μ Ω m を 有す る

Fe−Al−0 膜を作製 し，そ の 磁気異方性 の 要因を検討す る こ

とを 目的 と した．

2．実験方法

　Fe−A1−0 薄膜試料 は，RF マ グネ トロ ン ス パ ッ タ 装置 に お

い て， Fe と Al203粉末 との 焼結 タ
ー

ゲ ッ トを用 い Ar ガ ス

雰囲気 中 の もと 10rpm で 基板 公 転 し，基板側 に磁 場 印加

せ ず に ス パ ッ タ され た．ター
ゲ ッ ト中の AlzO

，混合 量 は 2，2

wt °／。とし た．応力 の 異な る試料 を得 る 目的 で 0．1−0．7Pa 範

囲 に お い て Ar 圧 力 を 変化 させ た．ガ ラ ス 基板 は 成膜 中水

冷 した．膜厚は 約 0．7 μ m で あ る．磁 気特 性 は B−H ル
ープ

トレ
ーサーお よび VSM に よ り測 定 し た．ウェ

ハ ー内 で の

異方性の 分散状態 は 光源 の ビー
ム 径 1mm で Kerr効果 に よ

り観測 し た．印加 磁 界 80kA ！m で トル ク 曲線 の 飽 和 を確認

し，磁 気異方性 は 定量 し た．磁 歪 は 試 料 に 240kA ／m を 印

加 し 光て こ 法 に よ り測 定 し
， 残 留 応力 σ は 無 磁 場 で の 試料

の 反 りよ り算出 した．透磁 率 は shielded 　loop　coil 法 に よ

り測 定 した，膜構造は 透 過 型 電 子 顕微鏡（TEM ）， 制 限 視 野

電子回折（SAD ）に よ り観察 し た．

3．実験結果および考察

3．1 　Fe−A1−O 膜 の 磁 気異 方性

　 Fe・A1・0 膜 の 成膜条件 を変え，異方性 の 付与状態 を調 査

した．Fig．1 は ス パ
ッ タ装置 の 模式 図 で あ り， 基 板 ス テー

ジが静止 ・回 転 ともに 可能な成膜装置を使用 して い る，

Substrate
　 　 　 　 →

Target

CIrcumferenGe 　d「re しtion，　A

Fig．1　Schematic　mustrations　of　sputtering 　system ．
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Fig．　2　B−H 　curves 　measured 　along 　easy　axis　and 　hard　axis
for　Fe−Al−O 　films　sputtered 　at　O．2　Pa　and α6　Pa．

Stationaly
　 O．6Pa

Planetary
O．2Pa O．6Pa

／

1　 ／

＼　 一

＼

し

l　 i

　

一　 一　　　　　丶　 1　 ／

　 　 　 づ

imri 。ndlrectienorsdeStretS 　stage ，A

山

o

罸
2

蹇
謂

ち

匚
Ω

52
一η一
豐
切

凝

工

Fig．3Distribution　state 　of 　easy 　axis 　fbr　as−deposited　Fe−

A1−O 　films　detected　in　wafer 　area 　of 　5　inch　in　diameteL

　 成膜圧力 0．2Pa と 0．6　Pa とで 基板 公 転成膜 した Fe−

A1 −0 膜 の B ・ll曲線 を Fig．2 に 示 す．0．2　Pa と 0．6　Pa で 成

膜 した膜 に おい て は，そ れ ぞ れ，困 難軸 の 異方性磁 界 現 h

が 1．6kAlm と 32　kAlm の
一

軸磁 気 異 方 性 を有す る，また ，

困難 軸 お よ び容易軸 の 保磁 力 は 100A ／m 以 下 で あ り良好

な 軟磁 性 を示 して い る，し か しなが ら，0．2Pa で 成膜 され

た膜 に お い て は，基板 ス テ
ージ の 公転方向（周方向｝A が容

易軸，径方向 B が困難軸 で あ る の に 対 し，0．6Pa で は B

方 向が容易軸，A 方向が困難軸 に な る．すなわ ち，磁 気異

方 性 の 方向 が成膜 圧 力 に 依 存 して 9ぴ 遷 移 し て い る．

　 異 方 性分 散 の 状態 を検 討 す る た め に ，5in ．直径の ウェ ハ

ー内 9 点 で 磁化容易方向を Kerr 効果 に よ り検出 し Fig．3

に 示 し た．比 較の た め に，基板 をターゲ ッ ト上 で 静止 させ

成膜 した膜 の 結果 も合わせ て 示す．ター
ゲ ッ ト上 で ウェ

ハ

ーを静止 させ，0．6Pa で成膜する こ とに よ り，磁 化容易方

向 は ウェ ハ
ー

中心 か ら放射状とな る．こ れ は ，ス パ ッ タ粒

子 の 入 射角 に 依存 し た 異方的な膜組織 に 起 因 して い る こ

とが 示 唆 され る
］）．公 転 成膜 の 場合 に は ， 0，2Pa で 成膜す

る こ と に よ り，公 転方向 A（基板 ス テ ージ の 周方向）が 磁化

容易方向 となる．一方，0．6Pa で 公 転成膜す る こ とに よ り ，

基板 ス テ
ージの 径方向 B が 磁化 容易方向 とな り， こ れ ら の

結果 か らも異 方性 の 90
°

位相 シ フ トが ウ ェ ハ
ー全 面 に お

い て 確認 で き る．な お，0．2Pa
，
0．6　Pa と もに ス キ ュ

ー
角 は

ウェ ハ
ー内 に お い て ± 5

°
以下 で ，磁 気的

一
様性 を有す る

膜 が得 られ て い る．公 転成膜に よ り磁化容易方向 が揃 う理
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Fig．4Torque　curves　 of 　Fe−Al−O　films　 sputtered 　 at
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Fig．5　　Uniaxial　anisotropy　constant　Kul　as　a　fUnction

of 　the　Ar　pressure　in　as −deposited　Fe−Al−O 　films．

由 と して は ， 公 転 時 に お け る ス パ ッ タ 粒子 の 入射角の 平均

化や断続成膜 に よ る柱状粒 の 成長抑制などが挙 げられる．

しか しな が ら，成膜圧力 に よる異方性 の 遷移 につ い て は ス

パ ッ タ 粒子 の 入 射状態 の み で は 説 明 で き な い ．

　上 記 の 成膜圧 力 変化 に よ る 異 方 性 の 挙 動 を 検 討 す る た

め に，0．1Pa − O．7　Pa の 範囲 に お い て 成膜 した 膜 に お い て

トル ク 曲線を測定 し た結果を Fig．4 に 示 して い る．φは ，

径方向 と印加磁 場 の 成す角度で ある．こ の 図か ら，0．3 −0．4

Pa 付近 の 圧 力 にお い て ，トル ク の 位相 が 90
°

シ フ ト し て

い る こ と がわ か る．こ れ らの トル ク 曲線 に お い て 二 軸（4 ψ）

成分 は一
軸（2ψ）成分 よ り 2 桁 ほ ど小さくほ ぼ

一
軸磁気異

方性 とな っ て い る ．そ こ で ，トル ク 曲線 か ら ，

一軸磁 気 異

方性定数 筑 1 を求 め成膜圧力 に対 し整理 した の が Fig．5 で
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Fig．　7　　Relationship 　betu！een 　the　uniaxia 】　aniso セopy

constant 　Kul　and 　the　magnetoelastic 　anisotropy 　constant

K 。1。、ti。．

あ る．瓦 1 は径 方 向 B と容 易 方 向 が
一

致 し た場 合 に 正 と し，

容易方向が 周方 向 A とな る場合 は 負 と し て 定義す る．K．、

は成膜圧力 の 増加 と と もに O．3・O．4Pa 付近 で符号 が負か

ら正 とな り，ほ ぼ直線的 に 変化 して い る．一
般 に ， ス パ

ッ

タ膜 の 残留応力が成膜圧力 に依存 して い る こ と は よ く知

られ て い る．そ こ で，こ の K9
，
の 圧力 に 対す る挙動 を，磁

気弾性 に 伴 う磁 気 異方 性 か ら考 察 す る た め に，磁 歪 定数 λ

と残留応 力 σ を 測 定 し，Fig．6 （a），（b）に 示 し た．なお ，λ
，

σ は ともに B 方向で 測定 し た．λ は 成膜圧 力 と と もに若干

減少 傾向に あ り，6−8 × 10
−6

程度 の 正 磁歪を示す，一
方，

残留応 力 σ は 0．5・0．6Pa 問で 圧 縮応力（σ 〈 0 ）か ら引張 り

応力（σ ＞ 0）に変化す る．こ れ らの 値 か ら，等方磁 歪 と仮

定 し 磁 気 弾性 に 伴 う磁 気 異 方性 定数 312λ σ を求めた．Fig，

7 は ，K 。1。．＝3／2 λ σ と トル ク 曲線 か ら求 め た 実 質 の
一

軸 磁

気 異方性定数 K、、 との 関係 を表 し て い る．図中破線 は 3／2

λ σ そ の もの が 異 方 性 に 起 因 して い る場合を仮定 した も

の で ある が，実際の 民 1 は 3／2λ σ と比 例 関 係 に は あ る が ，

312λ σ く 0 の 領域 で 符合が変わ っ て い る．　 した が っ て ，

λ σ の 効 果 の み で は K
。 ，

の 圧 力 に 対 す る挙 動 を説 明す る こ

と は 困難 で あ る．こ の 結果 に お い て ， 直線 近 似 式 は ， 瓦 1
＝

△ K 。＋K
’

とな る．こ こ で ，△ K
。

＝O．42K
。1。．，　 K

’
＝ 2．3　kJ／m3
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（a）Low　pressure（σ ＜0）　　 （b）High　pressure （σ ＞ 0）

Fig．8　Schematic　illustrations　of 　the　anisotropy 　for　Fe−Al−O

films　made 　by　the　planetary　sputtering 　system ・

120010DO

…
8°°

尹
6D °
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　 0 0．2　　　　　 0．4　　　　　 0．6

　 　 Pres5 凹 re ｛Pa ，

0．8

Fig．9　 Rea1　part　of 　permeabilityμ
’
　 as　fUnction　of　the

Ar　pressure．

で あ る．K’は Bs＝ 1．8　T とす る と ffk〜2．6　kA ／m に 相当 し，

応力 が ゼ ロ の 場合 に お い て も 径方 向 B を容 易 軸 とす る 異

方性 が 存在す る こ とを意味する．また，K
。 、

は Fig．7 中の

册 積（■ ）とほ ぼ
一

致 し て い る こ とか ら，面内 異方性で あ

る と 考 え られ る．以 上 の 結果 か ら，異方性 の 付与状態 を

Fig．8（a ），（b）に 模式化す る．低 い 成膜圧 力（〈 02　Pa）の 場合

に は ，圧 縮 応 力 が 大 き く こ れ に 起 因 し た異方性 が優 勢

（△ Ke ＞ K ’）とな り見 か け 上，基板 ス テ
ージ の 周 方 向 A が 容

易軸とな る，一
方 ， 高い 成膜 圧 力（＞ 0．5Pa ）の 場合 に は，

引張 り応 力 とな り△ K
。
と K’が 同 方向に な る ため に基板 ス

テージ の 径方向 B が 容易軸とな る．こ の こ とは 透磁 率の 測

定結果 とも矛盾 しない ． Fig．9 は 300　MHz で 困難軸に お

い て 測 定 した透磁 率 の 実数部 μ

’
で あ る が，0。3 か ら 0．4Pa

の 異方 性 が 遷 移す る 圧 力範囲 で は，パ は B−H 曲線 よ り求

めた βs∠从 h と大きく異な り，△ K
。
が 優勢 とな る くO．2　Pa

，

お よ び △ K ，と K ’の 位相 が 一
致す る ＞ 0，5Pa の 範囲 で は

8s1統 h に漸近 して い る、すなわち，　O．3 か ら O．4　Pa の 成膜圧

力 範 囲 で の 透磁 率 の 実測値 μ

’
と BstHkhとの 大 き な 隔た り．

は，△ K
、
が K ’

と同 程 度 で 異 方性 の 分 散が 大きい た め と推

察 され る．
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Fig．　10　（a ）TEM 　image　and （b）SAD 　pattern　f（）r 　Fe−A1−
Ofilm 　sputtered 　at　O．6　Pa．

張係数の 差 に よ る熱応 力 と膜 自体 の 内部応力 の 2種 が 挙げ

られ る が，本成膜 に お い て は 基板温 度 の 上昇を基板水 冷 に

よ り70℃程度 以 下 に 抑 制 したた め，膜 自体 の 内 部応力 が 主

因 と考 え られ る．し か し なが ら， 内部応力 の 詳細な機構は

不 明 で あ る た め
， 異方的 な 応力 に つ い て は 少量添加 元 素

（Aユ，0）の 固溶状態や偏析状態なども含 め 更 に検討 が 必 要 で

ある．また，Fe−Al−0 グラ ニ ュ ラ
ー
軟磁 性体に お い て は 微

結晶化 に よ り磁 歪 は 平均化 され 10
−6

程度 の 低 磁 歪 とな っ

て い る が ，今 回 の 膜 で は λ＝6〜8 × 10
− 6

で あ り，λ σ の 効

果 が グ ラ ニ ュ ラー
合金 と比較 し よ り顕著 とな っ て い る も

の と思わ れ る，し た が っ て，こ の よ うな高＆ 軟 磁 性材料の

デバ イ ス 応 用 上 は，成膜 時 お よ び デ バ イ ス 加 コ〔時 の 応力制

御 が 重要 で あ る．

4 ，　 ま と め

　 0．1・0．7Pa で 基板公転成膜 し た 挑 〜L8 　T 　Fe−Al−0 膜

に お い て ，0．3−0．4Pa 付近 の 成膜圧 力 で 磁 気異 方性 の 90
°

遷移 が 見 られ た，こ の 挙 動 は，磁 気 弾 性 に 伴 う磁 気 異方性

の み で は 説 明 で きず，応 カ ゼ ロ に お い て も基板 公 転 ス テ
ー

ジ の 径方向 を 容易軸 とす る 異方性成 分 を考慮す る こ と で

定 性的 に は 説明可能 とな る．TEM お よ び SAD の 結 果 か ら

は，結晶組繊 結晶配 向の 異方的な膜構造が示 唆 され る．

こ の 異方的な微細構造 に 直接起 因 し た異 方 性 や 間 接的 に

誘因 され た 異方的応 力 が成膜圧 力 に よ る異方性遷移 の 要

因 と考 え られ る，

3．2　 Fe・Al−O 膜構造

　 上 述 し た △ K 。，K ’の 要 因 を膜構造 の 面 か ら検討す る た

め に，膜 面 で の TEM お よび SAD に よ り膜 構造 に つ い て 調

査 した． Fig．10（a）は Fe−AI−0膜 の TEM 像 で あ り，縞状 の 異

方的結晶組織 が 観察 され る．結晶粒 の 長軸方向は 基板 ス テ

ージ の 径方向B と なっ て い る．ま た ，電 子 ビ
ー

ム 径 100nm

で 得 られ たSAD パ タ
ー

ン （Fig．lo（b）） に お い て は，　 or 相 に

対応す る 回折 リン グ が観 られ て い る が，そ の リン グ方向に

よ っ て コ ン トラス トに 差異 が 認 め られ る．こ れ は ，面 内で

結 晶 配 向 が異 方 的 で あ る こ とを 示 唆 し て い る ．し た が っ て，

ス パ ッ タ 粒子 の 斜 め 入 射や斜影効果 に よ り生 じた異 方的

な結晶組織や結晶配向な ど の 膜構造 が K ’に 原因 し
8’10｝，ま

た，異 方的 な膜 構 造 に よ っ て 応 力 が 異方 的 に 生 じて い る 可

能 性 が あ る．以上 の こ と よ り，成膜圧 力 の 変化 に伴 う異 方

性 の 90
°

遷移 は ，

　i） 異方的な膜構造 に 起 因 した 異方性 ，K’

　ii） 異方的応力 に よる磁気弾性効果 ，△K，
の 2つ の 異方性成 分 を 考慮す る こ と で 定 性 的 に は 説 明 可 能

と思 わ れ る．一般 に応 力 の 要 因 と して は 基 板 と膜 との 熱 膨
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