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　The 　magnetic 　and 　electron 　transport　properties　of

metal
−
nonrnetal 　nanogranular 　filrns　vary 　depending 　on

microstructural 　parameters 　such 　as 　the　volume 　frac−

tion，　distribution，　and 　average 　scale 　of 　ferromagnetic

particles．　 This　paper　gives 　an 　overview 　of　the　micro −

structure
−property 　relationships 　observed 　in　various

metal −nonmetal 　nanogranular 　films　studied 　by　a　com −

bination　of 　transmission 　 electron 　 microscopy （TEM ｝，

high・resolution 　electron 　microscopy 　（HREM ），　 and

small −angle 　X −ray 　and 　neutron 　scattering （SAXS 　and

SANS ）．
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．は じ め に

　ナ ノ ス ケール の 粒径を有す る金属粒子 と酸化物や 窒化物

な どの 非 金 属 相 か ら な る ナ ノ グ ラ ニ ュ ラ
ー薄膜の 研究 は 古

く ， 1970 年代 に RCA の グ ル ープ が 精力的 に 研究を行 っ

t　
］）
一一4｝， こ の

一
連の 研究 は主 と して 電気伝導現象に重点が

置 か れ て い た が 同時 に 電子顕微鏡に よ る 組織観察 も行わ れ

て お り，電気伝導 と組織 と の 定性的な 関係 の 理解 が 進 ん

だ．Fig，1 は 金属
一
非金属 グ ラ ニ ュ ラ

ー
構造 の 模式図で あ

る．金属粒子 の 体積分率が高い 場合 は Fig．1（a ）の よ うに

非金属相 が 金属相の 中に 埋 め 込 まれ た 組織 と な る た め，電

気伝導は 金属的で あ り，抵抗率 の 温度係数 は正 とな る．反

対に ，非金属相 の 体積分率が高 い 場合，金属相が 非金属相

に埋 め 込 まれ た 組織 と な る ｛Fig．1（c》》． こ の 場合，金属粒

子 が 完全 に 孤立 して い る た め 金属伝導は もは や生 じず，粒

子間 の 電子 の トン ネ リ ン グ に よ る伝導 とな る，こ の 過程 は

基本的 に 熱 活性過 程 で あ り，電気抵抗 の 温度係数 は 負 と な

り， 電気抵抗は 温度 の T
−

］f2 に 従 う こ と が 知 ら れ て い

る
3）・　4レ．Fig．1（b）は両者 の 中間状態 で あ り，

い くつ か の 隣

接粒子 は 接触 し金属伝導 も生 じて い る が 隣接粒子が孤立 し

て い る 部分 も存在 し，そ の 部分 で は ト ン ネ ル に よ る 伝導 が

起 こ る と考 え られ る．こ の よ うな 状態 で は電気抵抗 の 温度

依存性に 極小点が現れ る
3〕，

　 こ の 金属相を磁性金属 と し，粒子 サ イ ズ
， 分散状況を変

化さ せ る と種 々 の 磁気特性 が 得 られ る．実際に 金属
一
非金

属 グ ラ ニ ュ ラー膜 で は試料組成 に よ り，軟磁気特性
5｝や ト

ン ネ ル 型 の 磁気抵抗 （TMR ）
6｝ と い っ た実用 へ の 展開が 期

待 で きる特性が 得 られ て い る． TMR 特性の 発現 は上述 の

一連 の 研究の 中で す で に 報告さ れて い る が，当時得 られ た

MR 比 は 低温 （80　K ）で も 2％ と非常 に 小さ な 値 で あ っ

た
7）． しか し， 1995 年 Fujimori ら

6）に よ り Co −Al−0 グ

ラ ； ＝ ラ
ー
膜 で 室 温 で も 7％ を超え る MR 比 が 報告 さ れ

て か らは 基礎的 な興味に と ど ま らず実用化 の 視点 か ら も大

き な注 目を集め て い る，一
方，グ ラ ニ

ュ ラ
ー

膜 の 軟磁 気特

性に つ い て は Karamon ら に よ り 1985 年に報告 さ れ た

Fe−B−N 膜ま で 遡 る こ とが で き る
8 ｝． しか し．当時 は 微細

組織観察が不完全 で あり，こ の 膜の 軟磁性は 2 相 の 非晶質

相 に 原因 が あ る と報告 され て い た．グ ラ ニ ュ ラ
ー
構造 で の

軟磁気特性 の 発現 が ナ ノ 結晶の 異方性 の 平均化 に あ る と考

え られ る よ うに な った の は 1988年に 吉沢 ら
9〕に よ り Fe −

Si−B−Cu −Nb ナ ノ 結晶合金 の 軟磁気特性が報告 され，そ れ

を Herzer ら
le ）が ラ ン ダ ム 異方性 モ デ ル を 用 い て 説明 し た

後 で あ る．大沼 ら に よ り報告 さ れ た Co −A1−NIL ） お よ び

Co−A1−05） グ ラ ニ ュ ラ
ー
膜 の 軟磁性 は ラ ン ダ ム に 配向 し

た ナ ノ 結 晶 構造 で 説明 さ れ て い る．

　 上述 の よ う に 電気伝導 は 微細組織 に よ り大 き く変化 す る

が そ れ に 伴 い 磁気特性 に も大 き な変化が 現 れ る。す な わ

ち，隣接粒子間 に 磁気的 な結合が 生 じ，磁性金属粒子 の 平

均粒子径 が 大 き い Fig．1（a）の よ う な 場合 で は 強磁性膜と

】 【
　子

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Insulating　ph臼

　 　 insula［ing　phese
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 me 電atlic　phase

Fig ．　l　Microstructural 　 features　 of 　 metal
−non −

metal 　granular 　films　in｛a）ametallic 　regime ，（b）a

transition　regime ，　and （c）adielectric 　regime ，
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な る．Fig．1（b）の よ う に 粒子径 が 小さ く，隣接粒子が 磁気

的 に 結合 して い る よ うな 場合 に は軟磁気特性 の 発現 が 期待

で き る，一
方，Fig．1（c）よ うに粒子径が小さ い 孤立粒子の

場合，
TMR 特性発現 の た め の 必要条件で あ る超常磁性膜

と な る．Fig，1（b）は （a）と （c）と の 境界 （遷移領域と呼称

さ れ て い る） で 1970 年 当時 の 微細組織 の キ ャ ラ ク タ リ

ゼ ーシ ョ ン で は 特徴づ け が 難 しか っ た 領域 で あ る，ま た ，

（c ）で 特徴 づ け られ る グ ラニ ュ ラ
ー

膜 の 場合 で も磁気抵抗

の 発現量 を表 す MR 比 が 組成 に よ り大 き く異 な っ て い

る
t2 〕，した が っ て ，粒子 サ イ ズ や 粒子 の 分散状況 とい っ た

微細構造 を特徴づ ける ス ケール を 定量的 に 評価 しな くて は

これ らの 磁気特性や TMR 特性と微細組織と の 関係を正 し

く評価 す る こ と は で き な い．本稿で は 著者 らの グル ープ で

1998 年以来系統的 に 行 っ て い る 各種 の 磁気特性を有す る

グラ ニ ュ ラ
ー
膜 の 微細構造 の 解析結果を紹介 し，磁気特性

に 及 ぼ す組織 の 影響 に っ い て 解説 し，現在 まで に 明 らか に

な っ て きた 構造 と磁気特性 と の 関係を述べ る．

2． Co−A 且一〇 グ ラ ニ ュ ラ
ー

膜 の 基本微細構造

　Fig．2 に 示 した よ うに Co−Al −o グ ラ ニ
ュ ラ

ー
膜 は 組成

に よ り TMR と軟磁気特性の 両方が 出現 し，ど ち らの 特性

に っ い て も三谷 ら，大沼 らの グ ル ープ を中心 に 詳細 な研究

が な さ れ て い る系で あ る5）・　6）・　］1）− 13 ｝．こ の 系 を 例 に 微細構

造 と TMR ，軟磁気特性 と の 関係を 見て い こ う．

　Fig．3 に は Co ／Al 比 を固定 し，酸素濃度 を変化 さ せ た

場合 の 電気抵抗 と MR 比 の 変化 お よ び そ れ に 対応 す る 微

10　　 90

40　　　 50　　　60　　　70　　　 8020

　　　　　　　 Oa 量．％

△ ：metallic 　tilm　with 　Hc ） 100e

● ： sott ・magnetic 　tilm　with 　Hc く 10Qe

o ；superparamagn θtic　witm 　with 　large　MR

口　：nonoonductive 　tilm

Fig．2　Magnetic 　features　obtained 　from 　 various

compositions 　of 　Co−Al−O 　granular 　films，

916

細組織を示す．酸素 を含 ま な い 試料 で は 結晶粒 が 大 きく，

互 い に完全 に接触 した形態を示 し，電気抵抗値 は通常の 金

属と変わ らな い 大 きさ で あ る （Fig．3（a ））．酸素を含有 しな

い こ の 膜 の 主 構成相は CoAl 相で あ る が酸素を含有す る

と Al が 選択的に酸化さ れ，　 CoAl 相 の 体積分率 は減少す

る とともに 組織 は著 し く微細化す る （Fig ．3（b））．電気抵抗

が 急上昇す る組成付近 で 回折 リ ン グ は 微細 な fcc／hcp −Co

か らの diffuseな 回折 リ ン グの み とな る
14｝． こ の 状態 の 微

細組織 は TEM 像 で 暗 く結像 して い る 数 nm 程度 の 微細 な

Co と明 る く結像 して い る Al−0 を主 成分 と した絶縁相 の

2 相 か らな る 典型 的 な グ ラ ニ ュラ
ー

構造 と な り，パ ー
コ

レ
ーシ ョ ン 濃度 （x

〜0，2）を超え，電気抵抗値が 104Ωcm

の 領域 で は伝導は隣接金属粒子 間 の 電子 の トン ネ リ ン グ に

よ り生 じ る （Fig．3（cL （d）〉．こ の と き，　 Co −Al−o グ ラ ニ ュ

ラー膜 は超常磁性状態 で あ り，ゼ ロ 磁場中で は 隣接粒子 の

ス ピ ン の 方位 は ラ ン ダム で あ る．こ の 状態 の ト ン ネ ル 確率

は磁場中で 隣接粒子の ス ピ ン が そ ろ っ た 状態 よ り も低 い．

こ の た め，外部磁場 に よ り電気抵抗が減少す る ト ン ネル 型

の 磁気抵抗 を示す
4）・　15）． こ の 典型的 な グ ラ ニ ュ ラ

ー
構造を

有 す る 領 域 で は X 線 お よ び 電 子回折 か ら は fcc−Co の

（111 ｝お よ び hcp・Co の （100 ），（002），（101）に 相当す る角

度領域 に diffuse な 回折 リ ン グ が 観測 さ れ る の み で あ っ

た．こ の 理 由 は Fig．4（a）の 高分解能電子顕微鏡像 に 見 ら

れ る よ うに 粒子 を 取 り囲 む領域が非晶質構造 を有す る こ と

と Co 結晶粒内 に 積層欠陥 が 存在 し，個 々 の 結晶粒 が fcc

と hcp の 両方 の 特徴 を有す る た め で あ る．し た が っ て ，以

後 は こ の 粒子を fcc／hcp −Co もしくは単 に Co 結晶粒 と呼

称 す る．こ の 粒子 の EDX ス ペ ク トル （Fig ．4（b）〉か ら は

Al の シ グ ナ ル は 観測 され ず，　 Co 粒子中 に は Al は 含有 さ

れ て い な い こ と が わ か る．一
方，非 晶質絶 縁相 か ら の

EDX ス ペ ク トル に は A1 お よ び 0 か らの 強 い シ グ ナ ル が

現れ，こ の 相が Al−0 を 主成分と して い る こ と が わ か る

（Fig．4（c）），　 Co か らの 弱 い シ グ ナ ル も検出さ れ る が こ れ は

粒子か らの シ グナ ル が多少混入 して い る影響 とも考え ら

れ，実際 に どの 程度 の Co が Al−O を主成分 とす る非晶質

絶縁相 に 含 ま れ て い る か を TEM ／EDS 法 で 評価す る の は

困難 で あ る，さらに 酸素濃度を増加 させ る と Co 粒子 の 体

積分率 は 大 きく減少 し，粒子間 の 距離 が 大 きくな る （Fig，

3（e））．同時 に Co 粒子 の
一

部 も酸化 され CoO か らの 回折

リ ン グ が観測 され る
14），こ の 状態 で は粒子間の 距離が非常

に離れ て い る た め， トン ネ ル 伝導 の 確率 も低 く，電気抵抗

は TMR 膜 よ り さ らに 数桁大 きな 値 と な る．

　以上 の よ う に，CQ −A1−0 グ ラ ；
ユ ラ

ー
膜 で は 濃度変化

に よ り微細組織 と そ の 構成相 の 両方 が 変化す る．ど ち ら も

伝導現象，磁気特性に 大 き な影響を与え る と考え られ る が

幸 い な こ と に こ こ で 着 目 す る典 型 的な グ ラ ニ ュラ
ー構造 を

有す る組成領域 で は構成相 が い ず れ も fcc／hcp−Co と A1−

0 を主成分 と した 非晶質絶縁相 の 2 相 で あ る．した が っ
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Fig．3　Electrical　 resistivity ，ρ，　MR 　and 　TEM 　bright・field　images　of （Coo．72Alo ．28）1−xOx （（a）x ＝ O，（b）0．13，（c）

0．21，（d）0，35，and （e ）0．47》meta1
−
nonmetal 　granular　films．

c｝fCC
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Fig．4　HREM 　image　 of　 Co　particles　 with 　 a

stacking 　fault　and 　of　micro ・beam 　EDS 　spectra 　of

particles　and 　inter・particle　 regions 　in　 a 　Co−A1−O
TMR 　film．　 The 　 upper 　part　 of 　 the 　 HREM 　 image

has　hcp 　features，　while 　the　lower　part　shows 　fcc

stacking ．

て ，こ の 組成範囲で は微細組織の ス ケール と分散状況が膜

の 特性 の 支配 因 子 と考 え られ る．

3．磁気特性と粒子 の 分散状況

　前述 の よ う な 基本構造を 有 す る グ ラ ニ ュ ラ
ー膜 で 粒子 の

体積分率 と分散 状 況 は 膜 組 成 に 依 存 して 大 き く変化す る ，

そ れ らの 差異 が 磁気特性 を 決定す る支配因子 で あ る こ とを

明瞭 に 示す の が Fig．5 お よ び Fig．6 で あ る．　 Fig．5，6 い

ず れ に お い て も そ れ ぞ れ （a ）H 、
＞ 100e の 強磁性膜，（b）

H 、＜ 100e の 軟磁性膜 ， （c）TMR 膜 で あ る，電気伝導 が 金

属的で あ る Fig．5（a）で は 暗 く結像 して い る Co 粒子 が 明

る く結像す る非晶質絶縁相を取 り囲ん だ 形態 で あ り，金 属

相は分断 され て お らず，金属伝導 が 可能 な 経路 が 存在 して

い る．また ，一
っ の 結晶粒 が 複雑 な 形状 で 広 い 領域に 広

が っ て い る こ と と非晶質絶縁相 が球に 近 い 形状 で 分布 して

い る た め，単位領域当 た りの 　（異 な る結晶方位を有す る ）

Co 結晶粒数 が少な く ， 結晶磁気異方性 の 平均化が生 じな

い ．こ れ に 対 し，Fig．5（c）で は 明 る く見え る非晶質絶縁相

が 暗く結像 して い る Co 粒子を完全 に 取 り囲 ん で い る，そ

の た め 金属 的な電気伝導 は 生 じず，伝導 は隣接粒子間 の ト

ン ネ リ ン グ に よ り生 じ る．ま た，個 々 の 粒子が非晶質絶縁

相 に よ り隔 て ら れ て い るた め，隣接粒子 は磁気的 に も孤立

して お りか っ 粒子径 が 3nm 程度 と 小さ い た め 超常磁性

と な る．Fig．5（b）は 両者 の 中間的 な 微細構造 と な っ て お

り，非 晶 質絶縁相中 に 3〜5nm の 粒子 が 埋 め 込 ま れ た構

造 を と っ て い る，Fig．5（c ）よ り も金属相 の 体積分率 が 高

く，非晶質絶縁相 の 占め て い た空間 を よ り多 く充填す る た

め に 形状 は 球形 か ら大 きく外 れ 多面体的 な形態 に 変化 して

い る．ま た，明 る く見 え る非晶質絶縁相が 薄 く，隣接粒子

が 互 い に 接触 して い る部分 も多く存在 して い る．電子顕微

鏡 は こ の よ う な粒子分散状況 の 定性的な把握 に 極 め て 有効

で あ り，特 に （a）と （c）に は 極 あ て 明瞭 な 差異 を 見 い だ す

こ とが で きる．しか し，（b）と （c ）の 差異を特徴 づ け る こ と

は容易 で は な い ．こ れ に 対 し，Fig．6 に 示 した X 線小角散

乱 で は （a ）と （c ）の SAXS プ ロ フ ァ イ ル は と もに ピ ーク を

もった 形状 で 類似 して い る の に 対 し，（b｝は 全 く異 な っ た

プ ロ フ ァ イ ル と な る．（a ）は 非晶質絶縁相間 の 粒子間干渉

に よ る ピー
ク，（c ）は Co 結 晶粒間 の 粒子間干渉に よ る
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Fig．5　HREM 　images　 of 　Co−Al−O 　filrns　in （a ）ametallic 　 regime ，（b）atransition 　 regime ，　and ｛c）adielectric

regime ．　 The 　 corresponding 　 magnetic 　properties　are （a）ferromagnetism 　 with 　Hc＞ 100e （triangle　in　Fig．2），
（b）ferromagnetism　 with 　H 。 ＜ 100e （filled　 circle　 in　 Fig．2），　 and （c｝superparamagnetism （open 　 circles 　 in
Fig．2）．
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Fig．6　 SAXS 　 prQmes 　 of 　 Co −Al−（） films　 in （a ）ferromagnetism 　 with 　 Hc ＞ 100e （triangle　 in　 Fig．2），（b）
ferromagnetism 　with 　Hc く 100e 〔fi1］ed 　circle　in　Fig．2），　and ｛c）superparamagnetism （open 　circles 　in　Fig，2）．

ピーク で あ る，こ れ に 対 し ｛b＞は 断面直径が 2〜3nm ，長

さ が 10nm 以 上 で長軸の 方向が ラ ン ダ ム で あ る柱状の 粒

子 か らの 散乱 と考 え る と測 定 プ ロ フ ァ イ ル を よ く説明で き

る
］6〜18〕，Fig．5 で 得られ た 情報と総合す る と Fig．6（b）は

次 の よ うに 解釈 で き る，す な わち，粒子 が 球状か ら大 き く

異 な り，フ ァ セ ッ トをもっ 形態 と な り，隣接粒子 と面 で 接

触 （も し くは ご く近 接） して い る．回折 コ ン ト ラ ス トを 基

本と す る電子顕微鏡 で は粒子 が 接触 して い て も結晶方位 が

異 な っ て い れ ば 別 々 の 粒子 と識別 で き る の に 対 し， SAXS

は 2相 間 の 電子 密度 の 差 に の み 敏 感 で あ り，隣接 す る粒子

の 結晶方位 が 異 な っ て い て も両者が接触して い れ ば一
つ の

粒子 に 見 え る た め
， TEM で 観察さ れ な い 柱状粒子が

SAXS で 観察 さ れ る，ま た，フ ァ セ ッ トを も っ て 近接して

い る形態で は球状粒子 に 比べ ，粒子間に絶縁相が存在して

い て も粒子 サ イ ズ に 多少 の 分布 が あれば粒子間干渉 に よ る

ピー
ク は 観測 しに くくな る

］9｝。こ の こ と も明瞭 な ピークが

観測 さ れ な い 理 由で ある．た だ し，図中 に 矢印を付 した 領

域で は柱状粒子 モ デ ル で 計算した プ ロ フ ァ イ ル と の 不
一

致

が 大 き くな っ て お り，こ れ は わ ず か に 観測 さ れ る 粒子間干

渉に よ る ピークの 影響 で あ る と考え られ る．した が っ て ，

こ の データ は 隣接粒子 が
一

体化 は して い な い こ と も同時に

示 して い る．こ の よ うに 粒子 の 接触 に よ る粒子集団の 形状

が 柱状 で 近似可能 で あ る こ と は 個 々 の 粒子形状が 特定方向

に 伸 び た 形状 を も っ て い る こ と を 示 し て い る．Co−Al−O

軟磁性 グ ラ ニ ュラ
ー
膜 で も積層欠陥が 存在 し，fcc と hcp

が 混在した状態 で あ る が 超常磁性膜に比 べ る と X 線回折

プ ロ フ ァ イ ル が よ り hcp 的 な 特徴 を 有 して お り
1s〕，こ の

こ と は 個 々 の 粒子形状 の 異方性 と関係 して い るか もしれ な

い．後述す るが 他 の 軟磁性膜 で も同様 な 粒子集団 に よ る大

きな 構造 が 観測 さ れ る もの の ，Co −Al−O 軟磁性膜 の よ う

に そ の 粒子集団 が 柱状 と い っ た異方性 の あ る 形態 を と る も

の は Co−Al−O 軟磁性膜以外 で は観測 され て い な い ．

4．微細組織 ス ケール と各種特性

　4．l　TMR と微細組織 ス ケール

　TMR 膜 は Fig．6（c）に 示 した よ う に x 線小角散乱測定

に お い て 明 瞭 な ピーク を もつ ．こ の ピーク位置 か ら粒子間

隔 に相 当す る 距Ut　L （粒子中心 か ら粒子中心 ま で の 距離）

を 求 め る こ とが で きる．Fig．3 に 示 した くCo．72A1 ．28）xOl −x

系 グ ラ ニ
ュ ラ

ー
膜 で は 非晶質絶縁相 に Co 粒子 が 埋 め込 ま

れ た形態をもつ 0、2く x ＜ 0．4 の 組成範囲 に お い て こ の 粒子

間隔 ム が 最小と な る膜で MR 比 が 最大 と な っ て い る こ と
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Fig．7　Relationship 　between 　inter−particle　dis・

tance 乙 and 　 magnetoresistance 　 ratio 　 of 　Co −Al−O

with 　 different　compositions ．　 Circles： specimens

with 　different　Co ／AI　 ratios 　 prepared 　 at 　a　 con −

stant 　 oxygen 　 flow　rate ．　 Diamonds ： specimens

prepared 　by　using 　the 　same 　target　with 　different

OXygen 冂OW 　rateS ．

が わ か っ て い る 14）．こ の MR 比 が 最 大 と な る組成 の

Co46AllgO35 膜 を 300 ℃ で 等温 熱処理 を 行 っ た試料 で は熱

処 理 と と も に MR 比 が 減 少す るが
20），そ れ に 伴 い 粒子間

隔 L が増加す る こ と が わ か っ て い る
21｝，さ らに 異 な る 組

成の Co−At一つ TMR 膜 に っ い て も検討を行 っ た 結果を合

わ せ，MR 比 に 対 して プ ロ
ッ ト した もの を Fig ．　7 に 示す．

こ こで は 球状粒子 の ラ ン ダ ム パ
ッ キ ン グ と して 粒子間 の 干

渉効果 を取 り入 れ た モ デ ル を 使用す る こ と で 粒子径 D の

評価 も行 っ て い る
18｝．粒子径 D ，粒子間隔 L と もに 右下が

りの 傾 向を示 し，大 きな MR 比 を 得 る た め に は組織 の 微

細化が 有効 で あ る こ とを 示 して い る．こ の よ うに ス ケール

と MR 比 と の 間 に 相関 が あ る こ とは 明 らか で あ るが，ほ

ぼ 等 しい 微細組織 ス ケ ール で も異 な る MR 比 を 示 して い

る こ とか ら，微細組織 ス ケ
ール 以外 に も MR 比 の 大 き さ

を支配す る 因子 が 存在 して い る こ と も こ の 図 は 示 して い

る．

　Fig．7 に 示 し た 試料 の 微細組織 は x 線小角散乱 プ ロ

フ ァ イ ル 形状か ら ほ ぼ 相似 で あ り，粒子径 D ，粒子間隔 L

が 小 さ い 試料 で は 粒子間 の 最近接部 の 絶縁相厚 さ も小さ い

と 考 え られ る． ト ン ネ ル 伝導 の 基本的 な モ デ ル に お い て も

ト ン ネ ル 確率 そ の もの は 当然，絶縁相厚 さ に 依存す る わ

け
3）・　4｝・　15）

だ が ，ゼ ロ 磁場中の 電気抵抗率で 規格化した MR

比が 絶縁相厚 さ に 依存 す る こ と は説 明 で き な い ．そ こ で 著

者 ら は次 の よ うな モ デ ル を 提案 して い る
14）．す な わ ち，非

晶質絶縁相 は あ る 程度 Co を含有 て お り， ト ン ネ ル 伝導 を

起 こ す 電子 の ス ピ ン が絶縁相中 に 固溶 して い る Co に よ り

日 本応 用磁 気学会 誌 　Vol．26，　No ．8，2002

散乱 され，元 の 方向 と異 な っ て しまう．超常磁性状態 に あ

る TMR 膜 で は ゼ ロ 磁場 中で 隣接粒子 の ス ピ ン は ラ ン ダ

ム で あ り， ト ン ネ ル 伝導中 に ス ピ ン 散乱 が 生 じ るか 否 か は

ゼ ロ 磁場中 で は 電気抵抗率 に 影響 しな い，一方 磁場中で

隣接粒子 の ス ピ ン が そ ろ っ て い る場合に は トン ネ ル 伝導中

に ス ピ ン が 保存 さ れ る か 否 か で 電 気抵抗率 は変わ っ て く

る． ス ピ ン が 保存 さ れ る確率は絶縁相中の Co と の 会合確

率に依存 し，この会合確率は絶縁相中の Co 濃度 と ト ン ネ

ル 距離 す な わ ち絶縁相 の 厚 さ に 依存す る．した が っ て ，絶

縁相中の Co 濃度が ほ ぼ 同 じで あ れ ば 絶縁相 の 厚 さ が 薄 い

ほ ど ス ピ ン が 保存 さ れ る 確率 は高 く な り，大 きな MR 比

が 出現 す る と考 え られ る．

　 4．2　軟磁気特性 と微細組織 ス ケー
ル

　 ラ ン ダム 異方性 モ デ ル で は 保磁力 が 粒子 サ イ ズ D の 6

乗 に 比例す る と さ れ て お り，実際 に 多 くの 系で H 、
・ ・1）6 の

関係 が 観測 され て い る 22｝，た だ し，こ れ は交換結合領域中

に 異 な る方位 に 容易磁化方向 を有す る強磁性粒子が い くつ

存在 して い るか と い う視点で 単相の ナ ノ 結晶組織を仮定 し

て 導 か れ た 関係 で あ る．こ れ に対 し グ ラ ニ ュラー膜 で は磁

性粒子 の サ イ ズ 変化は体積分率 の 変化 も伴 う た め，サ イ ズ

変化と交換結合領域中 の 粒子数 の 変化 と は 1 対 1 に は 対

応 しな い．した が っ て ，H 。。（1）6
の 関係 は 成立 せ ず，体積分

率 の 変化を含 ん だ D の 依存性 が 現れ て くる は ず で あ る，
一

方，微細組織 の サ イ ズ と電気伝導性 の 間 に は ， 3章で 述

べ た 柱状粒子 モ デ ル を 使 っ て 見積も られ る断面粒子径が小

さくな る ほ ど 電気抵抗値 が 大 き くな る こ と が Co −A1−0 軟

磁性膜 で 見 い だ さ れ て い る
1s），

5． その 他 の グ ラ ニ ュ ラ
ー
軟 磁 性膜

　前述 の よ う に Co−Al−0 グ ラ ニ ュ ラ
ー

軟磁性膜 で は 粒径

2〜3nm の 粒子が ご く近接 し，複数 の 粒子 か らな る粒子

集合体 を 形成 して い る．こ の 中で 結晶磁 気異方性 の 平均化

が 生 じ，軟磁気特性を発現す る と考 え られ る．Fig．8 に 示

した よ う に Co−Zr−O，　Co−Mg −0 膜で も X 線小角散乱 の g

の 小 さ い 領域 に 強 度 の 強 い 散 乱 が 現 れ，大 き な構造す な わ

ち粒子集団 の 存在が 観測 さ れ る （た だ し，Co −Al−O 膜 の よ

う に柱状で は な い ）．した が っ て，こ れ らの 軟磁性膜で も粒

子同 士 の 面接触 に よ る交換結合 とそ れ に よ る粒子集団内で

の 結晶磁気異方性 の 平均化 が 生 じて い る と考 え られ る．

　
一

方，Fig．9（a ）に 示 し た よ う に Co−Pd−Si−0 軟磁性膜

で は散乱プ ロ フ ァ イ ル 形状が大 きく異な っ て い る，こ の 膜

で は散乱 プ ロ フ ァ イ ル は Co−Al−O グ ラ ニ ュ ラ
ー TMR 膜

と同様 ， X 線小角散乱 プ ロ フ ァ イ ル に ピ ー
ク が 現れ る，

Fig．9（b）の 電子顕微鏡組織 もお お む ね 球形 と い え る粒子

が 分布 して お り，TEM で 観測 さ れ る 粒子同士 の 接触頻度

も低 い，た だ し，SAXS プ ロ フ ァ イ ル の 極大 か ら副極大へ

向か う手前で 強度の 極小 を 与 え る q （Fig．　9 中 に 矢印で 示

した ） か ら見積 も っ た 粒子 サ イ ズ D と ピーク位置か ら見
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積 もられ る 粒子間隔 L の 比 が TMR 膜よ り小さ く，か な

りの 粒子 が 接触 して い る こ と を 示唆 して い る
23）．した が っ

て，Co −Pd −Si−o 系 で は 「マ ト リ ッ ク ス を 介 して 隣接粒子

が 磁気的 に 結合 して い る」 か 「球状粒子 の 点接触 に よ り隣

接粒子 が 磁 気的 に 結 合 して い る」 か の ど ち らか で あ りt 他

の 軟磁性膜 の 「隣接粒子同士 が 面 （も し くは 積 み 木細工 的

に ）接触して い る」 とい う状況 と は 大きく異 な る こ とが 特

徴的 で あ る．現在，Co −Pd −Si−o 系に つ い て は よ り詳細な

検討 を 行 っ て い る．

　以上 の 軟磁性 グ ラ ニ
ュ ラ

ー膜は い ずれ も個 々 の 金属粒子

が数 nm で あ っ た，粒子同士 の 接触頻度 は 高 い が，個 々 の

粒子 は非晶質絶縁相 に 埋 め 込 ま れ た 形態 の 微細組織 を 有 し

て お り，そ れ ゆ え，絶縁相 の 体積分率 は 比較的高 く，Co−

Al−（）膜 の 場合 は 非磁性元素 が 30at％ 以 上含まれ て い た．

こ の た め，飽和磁化が 1．0　T 前後 の 値 に と ど ま っ て い た ．

最近 に な っ て 大沼 ら は （FeCo＞
−Zr−0 グ ラ ニ ュ ラ

ー
膜 に お

い て 非磁性元素 が 15at％ 以下 の 領域 で 飽和磁化が 2，0　T

以 上 の 軟磁性膜 が 得 られ る こ とを報告 して い る
24）．Fig．10

920

Fig。10　Microstructure 　of （FeCo ）84．4Zr3 ．6012high ・

Bs　soft 　magnetic 　films（Bs＝2．O　T ，　H ，＝1．9　Oe）．（a）

TEM 　micrograph ；（b）HREM 　micrograph ．

に Hc ＝1．90e で Bs＝2．1T の （FeCo）84．4Zr3 、6012 の TEM

像 お よ び HREM 像 を 示 す．　 Fig．10（a＞に 示 した TEM 像

で は典型的 な グ ラ ニ ；ラ
ー構造 （Fig．3 中 o．2 く x く o．4 の

組成範囲 の グ ラ ニ
ュ ラ

ー膜） と は異 な り，酸化物相 に 相 当

す る 明 る く結像 した 領域 が ほ とん ど観測 され ず，金属相 の

み か らな る ナ ノ 結晶合金 に 類似 した 微細組織 を 有す る．各

金属相同士 は密に接触 して お り，粒径 も 20nm 以下 で

Fe−Si−B−Nb−Cu ナ ノ 結晶合金 と 同 レ ベ ル 9，
で あ り，強磁

性相の み か らな る ラ ン ダム 異方性 モ デ ル で 説明可能な組織

で あ る．で は こ の よ うな ナ ノ 結晶組織が Zr と 0 の 添加 に

よ り な ぜ 現れ る の で あろうか ？　 Fig．10（b）に示 した よ う

に 個 々 の 粒子 を HREM で 観察 す る と各 金属 結晶粒 に 内包

さ れ る 非晶 質相 の 存在 が 確 認 で き る．こ の 非 晶質相 は

EDS 分析 の 結果，　 Zr と 0 を主成分 とす る こ とが わ か っ て

お り，こ の 相 が 成膜 中に 形成 さ れ る こ と に よ り結晶相粒の

成長 が 抑制 され る と考え られ て い る，こ の 種 の 飽和磁化 の

高い 軟磁性膜は新 しい タ イ プ の グラ ニ
ュ ラ

ー
膜 と して 磁気

ヘ
ッ ドな ど へ の 実 用 化 も含 め，よ り詳細な 研究が 進行中で

あ る．

6． 異方性磁界 と微細組織

　現在，ナ ノ グ ラ ニ
ュ ラ

ー軟磁性膜 が 注目を集 め て い る 大

きな 理 由 と して 高周波領域ま で 良好 な μ
一f特性 を示す こ

とが挙げ られ る．こ れ は ナ ノ グラ ニ ュ ラ
ー

軟磁性膜 の 電気

抵抗値 が 大 き い こ と と 磁場中熱処理 な ど に よ り大 き な異方

性磁界を付与 で きる こ とに よ る．こ こ まで 見 て きた よ う に

大 きな 電気抵抗 の 原因 は 絶縁相 と金属相とが ナ ノ ス ケ ール

で 混在 した 微細組織に 起因す る も の で あ る．で は大 きな異

方性磁界 Hk と微細組織と の 関係は ど の よ う な もの で あ ろ

うか ？　 異方性磁界を付与す る た め に 大沼 らは 1．磁 界中

成膜，2，成膜後磁場中焼鈍を行 っ て い る
25｝・26）．磁界 中成膜

で 形成さ れ た 膜 で は 絶縁相 の 体積分率が 低 い 組成域 で 異 方

性の あ る組織 が 観測 され る こ とが あ る が本稿で議論 して い

る典型的 な ナ ノ グ ラ ニ ュ ラ
ー構造を形成す る 組成域 で は現

在 ま で の と こ ろ 透 過 電 子顕 微 鏡，X 線小角散乱 と もに 微細

組織 の 異方性 は 確認 で きて い な い ．しか しな が ら，1000e

以 上 の 大き な 異方性を示す試料 と 1000e 以下 の 試料 と に
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は微細組織 の 特徴 に い くつ か の 差異 が 見 っ か って い る，粒

子形状 が球形近似可能 な Co−Pd −Si−O 膜 の 場合に は粒子

間 隔 が Hk ＞ 1000e の 方 が 接近 も し く は近接頻度 が 高 い

状態 に あ る．一
方，粒子集団 を構成 す る タ イ プ の Co−Zr−O

で は Hk ＞ 1000e を 示 す膜 で 粒子 が完全 に接触 した 状態

で は な く粒子間 に 絶縁相が あ る程度残存して い る状態 で あ

る こ と を 示 す こ ぶ が SAXS プ ロ フ ァ イ ル に 現 れ る
23），こ

れ らの 結果 は李 ら27）に よ り提案さ れ て い る モ デ ル，「粒子

間 に 残存す る絶縁相の 変化 に よ り磁気的な結合距離 に 異方

性 が生 じ， こ れ が 形状異方性 を 誘起す る」 こ と に 大 きな異

方性磁界 の 起源の
一つ を求め られ る こ とを示唆 して い る．

しか し，異 方性磁界 の 起源を正確 に 理解す る に は 絶縁相 マ

ト リ ッ ク ス に 固溶 す る Co 元素濃度 を 正 確 に 調 べ る こ と

や ， 残存ひ ず み の 有無 な ど，今後 よ り詳細 な解析 が 必要 で

あ る．

7．中性子小角散 乱 に よ るグラ ニ ュ ラー

　　　　超常磁性膜 の 磁気構造

　こ こ まで 見 て き た の は グラ ニ ュ ラ
ー膜 の 電子密度分布，

す な わ ち濃度分布 で あ り， 化学的な粒子の 分散状況 とサ イ

ズで あ る．同一試料内の 各結晶粒の 濃度 は 等 しい と考 え ら

れ る か ら，隣接す る粒子 は 化学的 に は 全 く同 じ も の で あ

り，そ の た め に X 線小角散乱 プ ロ フ ァ イ ル に は ピ ー
ク ま
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Fig．　ll　SANS 　profiles 　 of　 Cos2A］21027　 granular
創 m 　rneasured 　at　 room 　 temperature 　 and 　7　K

without 　 a 　 field　 and 　 in　 a　 field　 of　 l　T ．　 The 　 SAXS

profile　of 　Co52A12LO27　granular 　film　is　also 　shown ．
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た は 粒子集団 の 存在 を意味す る 小角側の 強い 散乱 が 観測 さ

れ る．で は，磁気的 に は 隣接す る粒子 は 同 じ も の で あ ろ う

か ？　 中性子 小角散乱 （SANS ）を使 う と 隣接す る 粒子 の

ス ピ ン に ど の 程度 ま た どの よ う な相関が あ るか を知 る こ と

が で きる，Fig ．11 に 室温 お よ び 7K で ゼ ロ 磁場 お よ び

1T の 磁場中で 測定 した Cos2Al21027グ ラ ニ ュ ラ
ー

膜 （室

温で は 超常磁性）の 中性子小角散乱 プ ロ フ ァ イ ル を示す．

本試料 で は 中性子 に 対す る Co 粒子と非晶質絶縁相 の 散乱

長 の 差が小さ く， 核散乱成分の 寄与が小 さ い ため，こ こ に

示す プ ロ フ ァ イ ル は ほ ぼす べ て 磁気散乱 の 寄与 の み か ら

な って い る．した が っ て ，隣接粒子間 の 磁気 モ ー
メ ン トの

向 きが 完全 に ラ ン ダ ム で あれ ば粒子間干渉 に よ る ピーク は

現 れ ず孤立粒子か らの 散乱 に な る と考 え られ る，しか し，

得られ た 散乱 プ ロ フ ァ イ ル は 超常磁 性状態 に あ る室温 で も

小角領域 に 強 い 強度 が 観測 さ れ，同 じ く Fig．11 に 示した

SAXS か ら見積 もられ る 粒子径 よ り大き な相関距離を も

っ 構造 が 存在す る こ と を 示 して い る，隣接粒子 の モ
ー

メ ン

トの 方向 が 完全 に そ ろ っ て い れ ば 7K ，lT の 測定結果 や

SAXS プ ロ フ ァ イ ル に 見 られ る よ うに相関 は ピー
ク と し

て 現 れ るが ゼ ロ 磁場 で 観測 され る プ ロ フ ァ イ ル に は ピーク

は観測 され ず ， 隣接粒子 の ス ピ ン に は 相関 が あ る が 完全 に

同じ向きに そ ろ っ て い るわけで は な い こ と が わ か る．具体

的 な 形態 に つ い て は 環流磁区 な ど も含め 現在検討中 で あ

る．超常磁性 グ ラ ニ ュ ラ
ー

膜の 中性子小角散乱 測 定 は ほ か

に も報告が あ る が い ずれ も粒子 サ イ ズ よ り も大 きな ス ケ
ー

ル に 及 ぶ 相関の 存在が 観 測 され て お り，50nm 以上 の 周

期構造 を有 す る もの も報告さ れ て い る
29 ）
N30

）．今後 は 発展

が 著 しい 位相差顕微鏡な ど磁気構造 の 直接観察 と合わせ て

超常磁性膜 に とど まらず軟磁性膜 との 境界組成付近で の 磁

性粒子間 の 相関をよ り詳細 に 検討し，グ ラ ニ ュ ラ
ー

膜の 磁

気構造 と微細組織 との 理解 を さ らに 深 め る こ とが期待 され

る．

8．磁気記録 メ デ ィ ア と して の グラ ニ ュ ラー膜

　 ハ ードデ ィ ス ク に 使われ る 磁気記録媒体 の 主 流は CoCr

基 の 合金薄膜 で あ る，保磁力 や ノ イ ズ特性を向上 させ る た

め に さ ま ざ ま な 合金元素が 加 え られ，現 在 Cr 下地上 に ス

パ
ッ タ 成膜 した CoCrPt や CoCrTa 薄膜な ど が 使 わ れ る

よ うに な っ て い る
31）・32）．CoCr が 基本合金系 とな っ て い る

理由 は 成膜中 に 相分離 を 進 行 させ る こ と に よ り Cr リ ッ チ

な 非磁性相が結晶粒界に 沿 っ て 形成 さ れ，そ の た め に 個 々

の 粒子 が 磁気的に孤立 して 保磁力が増加す る と と もに ノ イ

ズ 特性 が 改善 さ れ る た め で あ る。Pt を添加す る の は Co

合金相 の 結晶磁気異方性 を 高 め る た め で あ り，Ta は CoCr

の 相分離傾向を 促進 す る効果 が あ り こ の た め に ノ イ ズ特性

が 向上す る た め で あ る．最近 で は こ れ らの 合金膜 に B を

添加 して ，B リ ッ チ な 相 を結晶粒界 に 形成 さ せ て ナ ノ ス

ケ
ール の 磁性粒子 を 完全 に 孤立 させ る よ う な 媒体 も現 れ て
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Fig．12　Magnetization　curves ，　TEM 　micrographs ，　and 　seiected 　area 　diffraction　patterns　of （Fe55Pt45）63A137 −

Ogranular 　films．（a）As・sputtered 　 sample ；（b），〈c），　 and （d）annealed 　for　 l　 h　at　 500℃，650℃，　 and 　 750 ℃，
reSpectively ．

きた
33）．こ の よ うに 磁気記録媒体 で は ナ ノ ス ケ

ール の 強磁

性粒子 を孤立 して 分散 さ せ，さ らに 面 内ま た は垂直 の 磁気

異方性 を与 え る た め に 結晶配向 させ る 必要が あ る．近年 の

記録密度 の 向上 に よ り記 録単位 の サ イ ズ は 急速 に 微細化 さ

れ て お り， 近い 将来に 100　Gbit／in2を 超 え る記録密度が

実現さ れ る とす る と，個 々 の 強磁性粒子の サ イ ズ は 10

nm 程度 に ま で 微細化 さ れ な け れ ばな らな い． こ の よ うな

微細 な 強磁性粒子を磁気的 に孤立 させ て分散させ れば熱的

に 不安定 に なり，体積分率 の 小 さな グ ラ ＝
ユ ラ

ー
膜 で 見 ら

れ た よ うに 超常磁性的 に な っ て くる．微粒子 の 磁化 を 5 年

以上安定 に 保持す る た め に は
一

軸異方性定数 を Ku ，磁性

粒子 の 体積 を γ と す る と，K ． V／hBT ＞ 55 と い う条件が満

た さ れ る必要が あ る と提案 さ れ て お り
34），こ の よ うな 条件

を満 た す強磁性相 と し て は Nd2Fei4B な ど の 希土類系磁

石相 また は Llo 構造 をもっ FePt また は CoPt 相 が あ る．

しか し，希土類系磁石相 は 耐酸化性，耐食性，耐熱性 に 問

題 が あ り，ナ ノ ス ケ ール で 安定 に 用 い る こ と が で き る K 。

の 高 い 強磁性相と して は FePt ま た は CoPt な ど Llo 構

造をもっ 強磁性合金相に限定 さ れ る．こ れ ら の 相 の 一軸磁

気異方 性 K
． は 7 × 107erg ／cm3 ，5 × 107　erg ／cm3 で あ

り，通常の Co 合金相 が 2 × 106　erg ／cm3 で あ る の に 比 べ

て 1 桁以上高 い 結晶磁気異方性を有 して い る．こ の よ うな

理由で 現在 FePt ま た は CoPt の グ ラ ニ ュ ラ
ー
薄膜が 次世

代の 記録媒体 と して 注目さ れ て い る
35）．

　工 業的 に 現実的 な グ ラ ニ
ュ ラ

ー
膜の 製法 は ス パ

ッ タ法で

あ り， こ れ ま で に C，SiO2，　Al203 ，　AlN ，　BN ，　Ag な ど さ ま

ざ ま な 非磁性相 と の 組 み 合 わ せ で FePt ，　CoPt 系 グ ラ ニ ュ

ラ
ー

膜 が ス パ
ッ タ 法 に よ り作 製 さ れ て き た

36）
一一43）．ス パ

ッ

タ法 で FePt，　CoPt 膜を作製す る と，気相 か らの 急冷 プ ロ

セ ス で あ るの で ，熱的 に 準安定 な fcc 相 が 形成 さ れ る．こ

れ を 平衡状態 の LID 相 に 変態 さ せ る た め に 加熱す る 必要

が ある が，規則化変態を進行させ る た め に は原子 の 体拡散

が起 こ る温度 （
〜0．5　TM ）に 加熱す る 必要 が あり，そ の 際 に

粒成長 が 起 こ る ．Ag な ど の 金属 を母相 と して 使 っ た場合，

低温 で 母相 自体 も粒成長 を起 こ し，さ らに Ag に 過飽和に

固溶 して い た Fe が 母相の 結晶粒界に不均一核生成 して析

出す る た め に，ナ ノ 粒子を均一
に 金属母相中 に 分散す る こ

とが 困難 で あ る こ と が 最近 の 研究 に よ り示 さ れ て い る 側 ．
一

方酸化物 を 母相 と す る FePt グ ラ ニ ュ ラ
ー

膜 で は 比較的

熱的安定性 の 良 い 孤立 粒子 を分散 で き る と 期待 さ れ て い

た ，Fig．9 は Ping ら に よ り観察 さ れ た FePt −Al−0 グ ラ

ニ ュラ
ー

膜 の 熱処 理 に よ る 微細構造の 変化と そ れ に 伴 う磁

化曲線 の 変化 で あ る
44）．成膜後の 膜は 2nm 程度 の fcc

FePt 粒子 が ア モ ル フ ァ ス 酸化物 母 相 に 分散 し非常 に 微細

な ナ ノ グ ラニ ュ ラー構造を有 して い る．各粒子 の 間 に 磁気

的な 相互作用がな い こ とと fcc 相で K 。が 低 い た め に ， こ

の 状態 の 膜 は 超常磁性的 に 振舞 う．500 ℃ の 熱処理 で 磁性

相粒子 の 粒成長 が 観察 され る．個 々 の 粒子 の 形状 か ら粒子

の 成長 は 粒子同士 の 合体 に よ り進行 して い る よ う に 観察さ

れ る．実際，熱処 理 で 成長した粒子 の 中に は逆位相界面が

観察 さ れ て お りt こ れ は 熱 処 理 に よ り粒 子 の 合体 が 進行 し

た こ と を 示唆 して い る
40〕．粒成長と と も に FePt は超常磁

性的振舞 か ら強磁性的 に 変化す る が，こ の 段階 で は 規則化

反応 が 進行 し て い な い の で ，磁 化挙動 は 軟磁 性的 で あ る．
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制限視野回折像 か ら 650 ℃ の 熱処理 で fcc相 は Llo 規則

相 に変態 した こ とが 観察 され，そ れ に 伴い 保磁力が増加し

て ハ ード的 に な る． 750 ℃ で は 15kOe で は 飽和 で き な い

ほ ど 保磁力が 高 くな っ て い る．こ の よ うに 高温 の 熱 処 理 で

fcc　FePt 相を Llo 相 に 変態 さ せ る こ と は で き る が，そ れ

と同時 に 結晶粒の 合体成長 が 起 こ る こ と，さ ら に こ の よ う

な高温 の 熱処理 が 必要 と さ れ る と媒体 と して の 製 造 工 程 に

応用で きない こ と，また 単 に 規則化 さ せ る だ け で は な く，

各結晶粒 の 方位を そ ろ え る こ と も必要で あ る．FePt を合

金化す る こ と に よ っ て 規則化温 度 を 下 げ る な ど の 試 み も行

わ れ て ，い くっ か の 規則化温度を 低減 させ る元素 も見 い だ

され て い る が
45）， こ れ らは 現在 の と こ ろ連続膜 に っ い て の

研究 で あ り，グ ラ ニ ュ ラー膜で の 規則化温度 を低減 さ せ る

まで に は至 っ て い な い ，また規則化温度を低下 させ る と，

よ り低温 で 粒成長が起 こ る傾向 に あり
46），規則化の み を進

行 さ せ て，粒成長 を拘束す る よ う な方法も模索 して い か な

くて は な らな い ．さらに グ ラ ニ ュラ
ー構造を も ち な が ら結

晶配向制御す る必要 もあり，今後の 技術的課題 は多い ，

9． ま　と　 め

　本稿 で は 金属
一
非金属 グ ラ ニ

ュ ラ
ー膜 の 微細構造を透過

電子顕微鏡 な ど の 直接観察と X 線小角散乱法 とを併用 し

て 評価 し，金属粒子 の 構造，組成 サ イ ズ，分散状況 と磁

気特性との 関係に っ い て の 最新 の 研究を紹介 した，こ こ で

は微細構造 と磁気特性 との 関係 に 重点 を お い て 解説 し，粒

子 サ イ ズ や分散状況 と磁気特性 とに 密接 な 関係 が あ る こ と

を紹介 した ．もち ろ ん，微細構造 以 外 の パ ラ メ ータが グ ラ

ニ ュ ラ
ー
膜 の 磁気特性 に 影響 を 及ぼ して い る こ と も疑 い の

余地 は な く，軟磁 性膜 の 大 き な異 方性磁界 の 起源な ど も含

め，未 だ 不明 な点 も少な く な い ．こ れ らを明 らか に して い

くた め に金属相と非金属相 との 界面構造，非金属相中に 含

有 さ れ る磁 性 元 素 濃 度，グ ラ ニ ュ ラ
ー
膜 に 残留す る ひ ず み

量 の 評価 な ど も微細構造 と い う観点 か ら は 必要 で あ ろ う．

新た な グ ラ ニ ュ ラ
ー

膜設計へ の 指針 を与 え うる こ とを 目指

し，こ れ らの パ ラ メ
ー

タを含 め 今後 もよ り詳細な微細構造

解析を進 め て い く こ と が 今後 の 課題 で あ る．
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材料 研 究 所 ナ ノ 組織 解析 グ ル
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