
The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetlcs 　SOCIety 　of 　Japan

囗本応用磁 気学会誌　27，289−294 （2003 ）

鯛

搬 語繍 匕鰄 緯 愚蠡齢鄰驢纜
抵櫞

Eflb・ts・fth・ P・恤 t
喚 ・fth・ （）Xi・le・M ・t・iX・and ・th・ Sbe ・fF。rr。m 。9。。ti，Part，iCles。n 、Gia。t

　　　　　　M ・gn・tOresiSta・。・ in（（b ，
F・）・M ・◎ （M ・ za・Nd ・AL 。nd ・Si）・G ，anular ・Film、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　武野幸雄、島田　寛

　　　　　　　　　　　　東北大学多元物質科学研 究所，仙台市青葉 区片平二 丁 目 1−1 （〒9SO−8577＞

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 Y 颱 keno　andYSh 血1ada

　　　
  漉   贓雌     ・   姻 一 虹 M 出 紬 跏   u臨 ，躍 舶 舳 油 ．鹹 曲

・
WWT

　　 G ・… Ular（〔IO，F・）・MO （M ＝覧 Nd，母 ・nd 　Si）t  田鵬

s  9 帥 t   脚 紬   oe （GMR ）Of4％ − 1腸 at  

tempem 囎 wer ・ 8u ・麟 P 陀 P別 団 by　the　rea 、伽
d・p・・iti。n 　m ・th・舳 j    0

，   ．　 Th ・ m ・g。 。tOre、曲 mee
鰡 ）蛹 ・8at 　19　kOe （峨 （19　kOe））we 。e　fOund・tD　have
「cntghly ・ ti・nd 町 ・f峨 （M ・ Sりく峨 （al）＜竭 （Nd）く峨
  ・

wh   ・・H 卿 n（is・to・th・ 曲 ・ af・the・e 、timated ・relative
dielectri… 曲 ・tS（・．）・f・m ・中 h囎 SiO

、，　Al，O 。
・Nd

、
0

、，。nd

［IXO　　2．1聡 pa舳 ，峨 （M ＝TL　lg　kOe）was 　fOund　ti）艶 ach 　a

睥 ・al ・・   9・8 （％）・R 岫 ・皿 ・祀
， 颯 （H ；。。

）刎 u 。 。f
t臘 伽 ・ w … fOund・to血… 踴 曲 mp 廿y 舳 山。

　d。、
　n，贈 」n

the　 av ・・age 畆 m ・ち… f 麁   m 鄲 蹴 P血 im，　 an 曲
・曲 a 囲 め   ・洫 跏 utl5 ％ ・t   皿 艶m 隅 t鵬 臨 。

phenomenon αm 　be　explajned 　by　consjde 血 g　that
，
　a8　the

鐸慧富 毳鬻諭鬻黜 鬻綛繍蠶嬲盆
hela・ti・ s・atte ・ing　ge… ated ・喩 伽 ・ OftUn・・  9   een
P典d銘 舳 ・liflbre・t   曲   m 銘 ・mall ・・ 伽 m 出。

  mum 　magnonene 昭y．

勘     GMR ・ep血一・i・脚 d・nt   ・  9，　imdating
granu  Syste叫 Co昌「匡一〇，（｝ンA1−0，（か S重・0，　Fe・TI・0 ，

（b・Fe−
Tト0，magnQ 恥 dje  c 　oon8   t

　　　　　　　　　　　1 ．は じ め に

　　薄い 酸化物絶縁体で隔離された強磁 酌超微粒 子の 間を トン ネ
ル 電 流を流すとそ の 磁 化状態に対応 した トン ネル 電流が流れ るた

め， 磁 気抵抗 （MR ）素子 として の 応用が期待 され 活発 な研究
がな され てい る

1）．n．今 日ま で，実験的お よひ理論的に種 々 研究
がな され て い る が，その 機能発現の機構は完全には明 らh9 こされ

て い ない en　O．特に ， トンネル 電子の 非弾性散乱の 機構に つ い て

定量 的説明がなされて い ない ．一方，よ く調 べ られ て い る c〔》Si・o
系，〔k［FAI ・O 系につ い てみ る と，強磁性 体は同 じ th で あるに も

かかわ らず，C 〔FAI ・0 系 で は 通常磁 気抵抗比 （ivarpは 5〜8％ny
s，一

方 （；o−Si−o 系 で は 3〜4 ％で あることは よく知 られて い る

が 覗 こ の 差の原因に つ い ては現在定説が ない ．

　我 々 は こ の 差は トンネル 電子の 帯電エ ネ ル ギー
お よび 非弾性

散乱エ ネル ギーの 大きさに関係するの で はない か と考えた，即ち，

酸化物の 電 気的特性の 差悳 Sio2が〜4，　A ら03 が〜8 と誘 電率

が異なるこ とに よ り，Co 粒 子 が帯 電す る時の 静 電エ ネル ギ
ー

が

異なる．静電エ ネル ギーが異なれ ば電子 が流れる分布状態が異な

る．また，帯電 した時の 粒子 の フ ェ ル ミエ ネル ギー（現）の 高 さ も
平均的 に 異なる．その 結果 粒経 の 異なる粒 子間を トン ネル する

際に，トンネル 後 の 電子 が非弾性 散乱を受け る確率が 誘 電率に よ
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　り異なる た め，雌 の 大きさに影響を与える もの で あ ると予想

　した （本文考察参照）．そ こ で 最近我々 は Al
，
O

， よりも更に比誘

　電率の 大きい fio2を含む Cひ 咀一〇 系 グラニ ュラ
ー
薄膜の磁気抵

　抗が予想 通 り A］』03系薄膜よ りも全体的に大きい 峨 を示すこ

　と見 出 し，こ の モ デル を支持する結果を得た e．

　　
一
方，帯電エ ネル ギー

が 峨 に関係す るな らば，誘 電率 ば

か りでなく， 粒径分布も 1mer に 関係す る可 能性が 高い ．粒径分

布の影響を調べ るこ とが必要にな る，

　　こ こで ，電子が トンネル す る場合，非弾性散乱の 結果，格子
振動の 励起，マ グ ノン の励 起， 絶縁体中の 孤立ス ピ ン の 振動励起
が生ず るこ とが知 られ て い る．　この うち後半の 二 者，特に，マ

グ ノ ン 励起が MRr の減少に強 く関係する と考 え られて い る，
C［FA1 ・O グラニ ュ ラー系に おい て もuer の バ イア ス 電圧依存性
が見出され， uar へ の マ グ ノ ンの 関与が示唆されて い る

S．し

か し，粒径が〜3nm と小 さい 場合，
マ グノ ンの 発 生には〜10meV

以上 の エ ネル ギー
を必要 とし， それに比べ て，外部電場に よる非

弾性散乱 エ ネル ギー
は 小さい こ とが予想され るため，マ グノ ン が

関与する可能性 は低い と考えられて きた
1ep．

　 また， 峨 に影響を与 え る別の 効果 として ，
コ トンネ リン グ

が研 究されて い る．しか し極低温で 予想され る効果で あり， 常温

での 研 究で ある本研究で は コ トンネ リン グの 寄与は少 ない と考え
られ る

11）．

　従来 の 報告では ， 殆 ど一種類の酸 化物系につ い て の 報告 が多
く， 作製条件，測定条件に よ る差 が大 きい ため，複数の 異なる酸
化物系の結果をその まま比較 ずる こ とは困難 で ある，そこ で，本

研究で は，我 々 の 開発 した 02 ビ
ー

ム を利用 した反応性蒸着法に

よ りm
， 既に報告 した c（F 職一〇 系，〔b−Al・o 系，（］o−Si・o 系膜に

加え ep，今報告で は誘電率の 効果を更に確かな もの にする ため，
比較的大 きい 比誘電率を有する Nd203 を含む Co・Nd−O 系膜 お

よび Fe 系臘 こつ い て知見 を得るために Fe一皿・0 ，
　Co−Fe・Ti−O 系

膜を作製 した．この よ うに，同 じ条件で作製した比誘電 率の 異な
る，主 と して Co系臘 こつ い て，磁化曲線 とMR を測定 し，磁化

曲勧 ら齷 分布を求め・ 騰 解 お よmafi 布 と 峨 との

相 関を比較検討 し，非弾性散乱エ ネル ギー
の 発生過 程と MR の

発生機購 につ い て 考察 した，

　　　　　　　　　　2．実 験 方 法

　膜の 作製に は，高速作製が 可能な フ ラ ッ シ ュ 法 を用い た．フ

ラッ シ ュ 法 は騰厚方向で で きる だ け一定の組 成に なる ように，粒
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子を落下蒸発 させ る方法で ある．α》， Fe， 瓢 Nd ，　AL　Sio各

粒子状原料 （粒径ッ 0．lm 皿 ）を種々 の 組成で混合 した後，加熱

したタン グス テン ボート上 に
一

定の速度で 落下 し蒸発させ，鉛直

上方の基板上に堆積させ る．その 際，同時に，基板に酸素ビ
ー

ム

を照射 した．酸素ビーム は
一方向に偏 らない よ うにす るた め，基

板の 背後 に ビ
ー

ム 反射板 を設 けた．膜形成中の 酸素の 圧力 は〜

1〔rl［［brr以下 を保つ ように した．製膜速度は 60〜100　nmt 血 jn に

上 げる こ とがで きた，膜厚は 100〜200   ，基板に は コ
ー

ニ ン

グ 7059 を用い た，作製後
一
部 の試 料は 200℃ で 1時間，

一・・IO　s

krr の 真空中で 熱処理 を行 っ た ep．

　 膜の構 造は X 線回折法 （XRD ）お よび XPS で調べ た．　XRD の

結果 すべ ての 膜は非晶質あるい は 5   以下の 微結晶 か らなる

こ とが分かっ た．XPS 実験よ り， 検査 したすぺ て の 膜が強磁性

金 属 と酸 化物か らな る こ とが明らか となっ た．すなわち，Co は

金属 （）［）と して，Tiを含む膜は T◎ 2，　Nd を含む膜は Nd203，　Al

を含む膜は A』03， Siを含む膜は Sio2を酸化物と して含む こ と

が分かっ た．ただ し，
Fe を含む膜 の場合，　Fe 相に加 えて，　Fe203

がかな り含まれるこ とが認め られた．磁場中で の 抵抗は フ ァ ンデ

ル パ ウ法で 求めた．磁気特性は振動試料型磁 力計 （VSM ）で 求 め

た．MR お よひ磁化 測定はすべ て室温で行っ た．

3 ．実 験 結 県

　F  1（a）は C〔》Si・0 ，
　C ひ Al・0 ，　Co・Nd−O ，（b ・「n・0 膜の 磁

場 19kOe での MRr と抵抗との 関係を示 してい る．それ ぞれの

酸七物の 比 誘電率 （Er ）は Thl）lellこ示す．た だ し，こ れ らの

値 は文献よ り求めた．

　Kg ．1 （a ）か らわ か る よ うに，〜1ぴ μ Ωcm の 値で比較する

とマ トリッ クス の 比誘電 率が 大きい試料が大きい 峨 を持 っ て

い るこ とがわか る．咀 02系では 9 ％以上の 値を示 すこ とがわか

る，Hg ．1（b）には全体的に大きい llfilrを示す Tio2系臘 こっ い て

仏 Fe お よび Fe−Co につ い て 現在まで に我々 が得 た結果 をま と

めた，Fe−Co 系の もの が 9．8％ と最も大 きい 値を示 した．

Thble　l　Relative　die跏 oon8 囲 叡

ε r

丁趣02 20− 80ゆ 燭

Nd203 〜131の

A 』03 〜8互の

Sio2 〜41η

Fig．2 の 左 側 の 睡 りに対応 してい る曲線は C・−fi・0 蒸着直後

膜の 磁化曲線を示す．図中の 太線は VSM での 測定結果で ある．

白丸は粒径分布が対数正規分布を して い る と仮 定して フ ィ ッ トさ

せ た磁化曲線を示 す
e．粒径 は 25   まで 考慮した，そ の粒径

分布 を Fig．3 に示す．こ こ で 1crn3中の Co微粒子の 粒子数 分布

が次 の 対数正規分布をして い ると仮定 した．
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　 ここ で 0＝（61π ）Ptkaexp （
− 8 】n2 σ ）iま比例 定数で ある，ま

た，　σ は標轜 p は th の 占積率 4 は最大分布 を示 す粒

子直径 で ある．

　 そ して

　　4 π 丿1∬（H ）＝ 4 π A矯 ）
Σ

iL （ノて曜1＞（61π ）曜双4）∠；d 　　（2）

か ら縦軸を求めt・’こ こで 五侭 の はラン ジ ュ バ ン関数 塩
は （b の飽 和磁化で ある．強磁性微粒子 が Fe の場合は b  Fe
の 飽和磁 化を使用 した．

　
一

方，グラニ ュ ラーGMR 膜では MR 部分は（M 〆剛 に比例

す る こ とは よく知 られ て い る
le ．そ こで，先程粒 径分布を調 べ

た 〔）o−ZZ・0 膜の 蒸着直後の 膜 の 場合にっ い て，ρ（Hyp （0＞と

（Ml ？102 との 磁場依存性 を見てみ る と，
　F  2 の 様に極 めて よい

一
致 を示す．こ こ で 151cOe での MR の 測定値 とMR 曲線を（3）

式 後半の 様に，磁場 に依存す る部分 を（Mlmp2に比例するよ うに

仮定して磁化曲線か ら計算 し， 15　kOe で
一
致させた．

　　
1− （ρ （0）− P （H ）yp（0 ）＝1−ua （H ＝ 。 。

）× （Mlmp・

（3）

　（3）式か ら， （〜匠 ！燈 の 係数 として峨 （H ＝Q。）が決定で きる

わけであ るが，こ の方法 で ぽ MR 実験曲線が （3）式に 良 く従う

こ とが前提で ある．F碆 2 の 例の よ うに，特に比誘電 率の大 きい

皿 系で は （3）式で 良く表わ され る こ とがわか っ た．

　 F嬉 4 ぽ （3）式 を用い て 15koe で
一

致 させた場合の 計算値

と MR 実験曲線 との 差 を縦軸に とり， 横軸に対数正規分布の 幅
の 目安 で ある ln σ を と り，3 系につ い て ま とめた もの で ある．
縦軸は F婚4 の 右の 挿 し絵 で示 すよ うに，計算曲線 と MR 実験

曲線との 間 の 面積 5 を15k 伽 × 峨 （15　kOe）で paiDた もの で あ

る．これ を相対差と定義す る．これが 正 の ときは 計算曲線が上 に

来る こ とを示 す．こ れは 計算曲線で 表わ した時の 各点が実際の

MR 実験曲線か らズ レて い る割合の 平均値を示 して い る．例えば
相対差が 0．Ol な らば 峨 （15kOe）の 1％ しか平均的にズ レ て

い ない こ とを示 してい る．実験誤差は 0．Ol〜0．02程度ある．

　 この 図 か らわか るよ うに，1）通常， 相対差は正で ある こ と．
即 ち ，MR 実験曲線は計算曲線よ りも速やha こ飽和 に向か うこと．
2）同 じ粒径分布の 場合，哦 系は Si系，

　Al 系に比 して計算曲線か

らの 差が 小 さい こ と．3）lnσ が大きい と計算曲線との 差が小さ
い こ とがわか る，

　F導 5 に（C〔FFe 》M −O　（M ＝ 覧 Nd，　Al，　Si）の 颯 （H ＝ 。 。）と

平均粒径との 関係を示 した．

　 こ こ で， 平均粒経は

　　　　　嶋＝Σ
左
d
，F（d）∠Od1Σ，

P （d」）∠］d 　　　　　　（4）

よ り求め た．

　F忽 5か ら，膜の種 類に よらず， 平均粒径が〜2　nm と小 さく

なる と MRr （H ＝。 。）は急激に増大す るこ と，マ トリ ッ クス の 比

誘電 率が大きい ほ ど大 きくなる こ と，〜15 ％以 上に も及ぶ こ と

がわか る．Fig．4の Si系の よ うに，相対差 が大 きい と颯 （H ＝
。 。）は実際の 峨 （H ； 。。）よ りもか なり大きく見積もっ てい る と
獸 瘢 る・しか し・za系では棚 劃 ・j・さい の で 峨 （H …

）
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トン ネル 後の 電子 の余 分の 運動エ ネル ギーとな り， トン ネル 後の

粒子 」の 現 近傍に落ち着くまで に， 格子振動を誘起 した り，マ

グノ ン を励 起した りして，結局， 非弾性 散乱エ ネル ギーと して 消

費される．その 過程の 結果 ス ピン反転に至 ることもある．

　 その差はおお よそ ，

∠ Ei〜（014π ε o ε τα XYd − Vd ）＋（eE 』ly ε
r

　　 ＝ （Ot4π ε o ε r α X ∠ld／d（考）＋（鴫 1y ε r

Position　of 　electron

1  ．6 　Sdhemabe　d垣gra皿 10f 　the　e  ）n 　tunnehng 　between
two 丘｝n℃rnagnetic　partiele8　with 　differe瓧 diameters（d　＞ 　の
in・the・eleCtric ・fie】d　E ← 4 ／El）．　 The ・曲 りe　sh・ws 　the

energy ・f　the　e  mn 跏 岫 e 抽 8h ・w 曲 e　p・8i血・n ・f
de 　 ele ［

・tr。n． 皿 te 洫 elastic 　 seadering 　 energy ∠ 属 沁

apPr σ畑 むely　given　by　the （lifibrenoe　of　the　Fer皿 i】£ vels 　of

each 　partiCle，　wbch 量s　dete衄 ned 　by　the　charging 　energy 　of

each 　pa梱 e．

は実際の MRr（H ＝ 。。）にか な り近い と考 えられ る．　Co の 分極率

か ら計算され る理論上の 最大値は〜15 ％ （F培5 の 破線》と予想さ

れるの で
19）

， ほ とん ど最大値を示 してい るこ とになる．（bAl −0

系で は，平均粒 径が小さくな ると 峨 が大きくなるこ とは他の

研 究者も報告 して い る 戰

　一
方 ，

Fe の 理論上の 最 大値 は少 し大きく，〜17 °1・
ta）

と推定

される （F培 5 の
一点鎖線 ）．Fe一臆一〇 の 峨 （H ＝。 。）の 引直はそ

れに は及ばない もの の，Co 系 と同 じく， 粒径の 減少 とともに急

速に上昇する こ とが分か る．

4 ．考　 察

4．1　トン ネル 電　　　　　　　　ル ep−・の 大きさの見積もり

　F堵 6 に示すよ うに，電子 が粒 径が 異なっ て い る粒 子 を トン

ネル する場合， 外部電場に よる だけで な く，帯電エ ネル ギーが異

なるため，トンネル 前の粒 子 G とする．）， と トン ネル 後の粒子

（jとする，）とで は 帯電 した状態で の 昂 の 高さが 異なる （中

性状態 で は同 じ高さ，また，各粒子内ではス ピンの 上下 にかか わ

らず
一
定．F壇．6 でぽ それぞれ の 粒子で電子が滞在してい る と

きの エ ネル ギーレ ベ ル が示 され て い る．通常の
一
電子 エ ネル ギー

の 図とは異 な るこ とに 注意．），これ は 帯電 して い る粒子 は粒径

で 決ま る電位を余分に持 っ てい るこ とに対応 して い る．電子が ト

ン ネル する時に感 じる障壁の 高 さが低い もの ほ ど トン ネル 確率が

高い の で，場 近傍の 電子が 専ら トン ネル する と考えて もさ しっ

か え ない ，トン ネル 前に粒子 i の 塚付近にい た電子拭 その 全

エ ネル ギー （運動エ ネル ギ
ー

＋ ポテ ン シャ ル エ ネル ギー
）を保 存

して 隣の 粒子 jの 空い た レベ ル に 移動す る
21｝．こ の時 の 移動 後の

レベ ル はその 電子が移動 して 帯電 した後の レベ ル で ある．粒径が

異なれば 堺 の 高 さが異な り，その 昂 の 差すなわ ち電 圧の 差は

（5）

と表 わ され る．こ こで， Eo は真空の 誘電率，　 Er は絶縁体酸 化物

の 比誘電率で あ り，
α は金属微粒子集合体 に よる誘 電率の エ ン

ハ ンス 因子で ある，金 属微粒 子が非常に 小 さい とすれ ば，α　 ・Y

（1− p）で ある．こ こ で ， p は金属部分の 占積率で ある．一
θ は

電子の 電荷， d【等は粒子の 直径， ∠dは粒径差である．瑞は外部

電場，1は粒 子問 距離で ある．

　外部電場の 項は通 常粒径 差 の 項よ り もか な り小 さい （＜ 1 μ

eV ）．従 っ て
，

この 式に よれ ば∠罵は粒 径差に 比 例 し，粒径 とバ

リア を形 成す る絶縁体の比誘電率に反 比例する．特に，比誘 電率

が小 さく， 平均粒径が小 さい 場合，この 差は大変大きなもの に な

る （ε 。・ 4、d ・2nm で，∠d ・1   の時，　Z 現
〜 40−120

meV ）．

　 低温で ぽ　トン ネル 後に空席の ある，∠属が零以上の 場 合に

限っ て，即ち粒 径が 等し い か，小 さい 方か ら大 きい 方に限っ て ト

ン ネル カ滸 されるが ， 常温 では，電子は熱 エ ネル ギーを持っ て い

るため （k7　v26 　meV ）， ∠罵が負の場合に もトンネル できるた

め持続的な電流が流れる，即ち金属微粒子問で は外部電場よ りは

熱エ ネル ギーによ り電子 が駆動 されて い る ことになる．∠現が

正 で も負で も，熱 エ ネル ギ
ー

以上の 場合に は トン ネル が持続 しな

い ため
，

また
， 帯電 エ ネル ギーそ の もの が熱エ ネル ギ

ー
を超えら

れ ない ため，い わゆるクーロ ン プロ ッ ケイ ドが起 こ るで あろ う．

その 時 ， 電流は∠現が熱エ ネル ギー以下 の 部分を通過 しよ うと

す るた め，また，帯電エ ネル ギー
の 小 さい ， 粒径の 大きい 部分を

通過 しよ うとする ため，電流を通過する粒子サ イズ に偏 りが生ず

るで あろ う．膜の誘電率が小 さい ときほ どこの現象が起こ りやす

い で あろう，Ftg．4 で   σ が小 さく， 誘 電率 の小 さい 試料ほ ど

MR 曲線は磁 化曲線よ りもはやく飽 和に 達す る傾 向が ある こ とが

わかっ た，h1σ が小さい 試料ほ ど，概 して平均粒径が小 さい 事が

分か っ て い る
S．従っ て ， 平均粒径が小 さく，誘電率 の 小 さい試

料で は，粒 径の 大きい 部分を電子が 通過 して MR を発生 してい

るた め，こ の 傾 向が現れ る こ とを示 して い る よ うに 思われ る．

4．2 マ グ ノ ンの 最小励起エ ネル ギーと粒径 齧 こよる非弾性散乱エ

ネル ギー （帯電エ ネル ギー） との 比較

　　グラ ニ ュ ラ
ー

薄膜中の 強磁性 微粒子 の よ うに 粒 径が非常に小

さい 場合，マ グノン を励起す るこ とがか なり困難で あ るこ とが 指

摘されて い る
1  ．他方マ グノ ン励起 は MRp を減少 させ る有力な

因子で ある
an．我々 ぽ 4，1 で 非弾 性散乱エ ネル ギーがか な り大

き くな り得 るこ とを指摘 した ，そ こ で，先ほ ど求めた非弾性散乱

エ ネル ギーとマ グノ ン の 最小 励起エ ネル ギ
ー

現血
との それぞ れ

の 大きさの 比較を行 っ た e，Fig．7 で は横軸 に Co の粒 径を と り，

縦軸に Co粒子 にお け る 現血
を太 い 実線で 示 した．ただ し，現血
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晦 7 ［lhe　solid　line　repwesents　the　 minimum 　magnon

enefgy 　lbr蝕 （沁 （P ＝ 　340　meV ）as 　a 　fUnction　of　the　diameters
of 伽 飴mm 卿 e伽 p曲 des．瓢 e　d鼬 hed　ljnes　8how 伽

maxhnu 皿 values 　of 　the血elag傾c　scattering 　energy 　lbr　each
t  洫 g 〔nhUla扼d 丘π ε厂 5，10，　and 　20　as 　a   ）n 　oftbe

averagO 　dmeter 〔  fimmagnetic　pa面des，
　 wh 血h　 al80

corre 町 xonds 　tr）the　d即 ng 　energy 　off6rmmagnetjc 　pa 函 〔kS
ca 】culated 丘〕r ε 1＝ 5，10，　and 　20．　T｝1e　dotted　hne　indicates　the
level（rfthe　themnal　energ ｝c．

は次の様に見積もっ た．

4 ニ0 （（〜血
2
＋く緬

2
＋ qmhう＝3刀 （π 1の

2
（6）

　　こ こ で，《ム 
等 はマ グノ ン の最小波数 （波長 ！2 ； d）の 成分，

D は fbc　Co の 交換 ス テ ィ フネス 定数で あ る （D ＝340　mevA2 と

した am．　 b  Fe の 場合は もう少 し小 mp．）．

　 Fjg，7 の 破繍 弍 （5）式か ら酸化物の誘電率ε 厂 5，10，20 の

場合に 見 積もっ た各平均粒径で の 非弾性散乱エ ネル ギ
ー

の お お よ

そ の 最大値の 大き さを表 わ して い る．計算の 方法ぽ 対数正規分

布 して い る場 合ぽ Zd の お お よその 最 大値は対 数正規分布関数

の 半値幅よ りhO（（（も＋∠］の 14）
〜 1nσ であり，

こ こで 1nσ ；0，6
と置くこ とに よ り∠ゴ＝O．82臨〜砥 となるため， （5）式にお い て

．（ld／d2〜 yaL
，
と した．こ れは ちょ うど平均粒径に対応する粒

子の 帯電 エ ネル ギー
に も等 しい ．強磁性体の 占積率は 0．3 と した ．

点線の エ ネル ギー一
定の 線は常温で の 熱エ ネル ギー

を表わ して い

る．

　粒 子間 の トン ネル 確 剰 嵐 お そ ら く exp （一∠罵 1kD に比例す

るた め
， 実際 に電流に 寄与する電子 は，∠嘱 が小 さ くなるよ う

に粒径 の 近い もの を優先して トン ネル して い る と考え られる 融 黝 ．

それ ゆえ，実際の 非弾性散乱 エ ネル ギーは F喀 7 の 値よ りも小

さくなるであろ う．この 傾向ぽ ∠罵 が大 き くな りや すい Er が

小さい もの ほ ど，また低温 に なるほ ど顕 著 で あろ う．

　 Fjg．7 で ， ε
，
が 20 程度まで大き くな ると，非弾性散乱エ ネ

ル ギ
ー

の 最 大値 が 4 血
と平均粒径が 〜 2   で 交差する．従っ

て
， その 粒径 よ り大きい 粒子で の みマ グノ ンが発生で きる，一方，

平均 粒径 が 〜2n 皿 の 場合，それ に対応す る 罵血 は平均的各粒

子 の 帯電エ ネル ギーに等 しい ため，帯電エ ネル ギーが熱エ ネル ギ

日本応用 磁気学 会誌 　Vo1 ．27，　No ．4，2003

一よ り低い こ とか ら， ほ とん どの 電子力粒 径 〜2   の 粒子 を

通過する ことを示 して い る．従っ て E。カミ20 で ， 物 齷 が 2  

以下の 場合 マ グ ノ ンは 殆ど励起で きない こ とに なる，Fig．5 で

caTi・O 系 と （b ・NdK ）系 でぽ 平均粒径 が 2   以下で MRr （H
＝。 。

）が理論最大値程度であ る〜15％ に も及ぶの ぽ この よ うに ，

マ グ ノ ンが発生できない 小 さい 粒子 を電子 が 優先的 に通過するた

め と考えれば説明がっ くよ うに思われる．

　 Flg．7 か らわか るよ うに，比誘電率の 小 さい 試料の 場合には，
帯 電エ ネル ギーお よひ粒径差に よる非弾性散乱エ ネル ギ

ー
の 最大

値が，この粒径の 範囲 で ぽ 熱 エ ネル ギーをか な り超 え る．この

よ うな場合，粒 径の 大 きい 部分力  また は静電 容量が大きくなり

得るよ うな絶縁物の 薄い 部分を周 囲に もつ 粒子 を，優先的に通過

して ， 帯電エ ネル ギ
ー
等を小 さくして い ると考え られる，しか し，

どちらに して も，比誘 電率の大 きい試料に比べ て，粒径がかな り

大きい 部分を通過せ ねばな らず，少 しで も粒 径が大 きくなる とマ

グノ ン が発生 しやすい た め，颯 力牴 く抑 え られる の で あろ う．

　 以 上の 結果か ら，
グラ ニ ュ ラー構造の MR 比 につ い て以下 の

よ うに 考察 した 磁 場感度の 良い グラニ ュ ラ
ー
膜を得 るに は平均

粒径が 大きい ほ うが 良い．しか し平均粒径が大きい とマ グノ ン が

発生 しや すい．平均粒径が大きくて もマ グノ ン が発 生 しない よ う

にす るには，第
一

に，強磁性体表面の ス ピン の ピ ン止 め を防ぐこ

とが考え られ る．第二 に，強磁 性体内部の 欠陥を少 な くするこ と

が 考え られ る．前者 の 意味 で ぽ 強磁性 体表面 の 酸化を防ぐこ と

が必要 と考え られる ts．酸化 を防 ぐため に は，絶縁体は酸化 物

で はない 方が良好な特性 が得 られ るか もしれない ，また後者の 意

味では，Co は 蝕 と h（甲 が混在 しやすい の で
pm，厩 単独の Fe

あるい は Fe・Co の方が よい か も しれ ない ．　Co−Fe・MgFe2 系 で 極

めて 磁場感度の 良好な特 性 が 報告 され て い る が en，強磁 性体表

面に酸 化物がなく，
b  相 の みなの で，マ グノン が発生 しに くい

ため か も しれ ない ．F碆 1 （b）か らわか る よ うに， 本研究の （b

Fe・Ti−0 系 の 峨 （19k（沁）の最高値は現在の とこ ろ〜10％ であ

っ た．今後，強磁性体粒子 の 酸 化お よび結晶相に留意すれ ば　さ

らに特性の 向上が期待され る．

5 ． ま と め

（1） 02 分子線 を照射 しなが ら金属を蒸発す る反応性蒸着法に よ

　　 り， GMR を持つ 〔Q ），　Fe》M −0 （M ＝皿，　 Nd，　AL　 Si）膜

　　 を 90nm ／min とい う高速で作製するこ とがで きた．　MR 比

　　は 皿 系で 4 〜10 ％，Nd 系で 6 〜8 ％，　Al 系で 4 〜 8 ％，

　　Si系で 2 〜6 ％で あっ た．この 違い は主 として 内部の 酸1匕
　　物の 比誘電 率の 違い に 起因する もの と考え られる．

（2） 本 系 で 得 られ た膜は
， 粒径 分布 に対数 正 規分布を仮定す る

　　と磁化曲線 によ くフ ィッ トさせ る こ とが 可能であ り，また

　　MR の磁場 依存性部分は（M ∠剛 に，概 して 良く比 例 した．

　　ただ し，Si系で   σ が小 さい 場合は良く比例 しなか っ た．

　　
一
致 しない 場 合 は，MR の 実験曲線 の ほ うが速く飽和に 向

　　 か う傾向が認め られた．

（3）　トン ネル 前 後の微粒子内の電子 の 尋 の 大きさの差に よ り，

　　 トン ネル 後の 電子 の 非弾性散乱の 頻度が決定され ると考 え
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　　られ る．そ して その 塚 は各微 粒子の 帯電 エ ネル ギー
に よっ

　　て決 定 され ， それ は結局，試料の誘電率 と粒径分布に 関係

　　すると考え られ る，

（4） 本研究で 調べ たすべ て の 種類の 躑 こおい て，1valr（H ＝。 。）

　　は平均粒径の減少 とともに急激に上昇す る．特に，平均粒

　　径が〜2   の C （》監 0 膜 Fe・ny・0 膜 お よび （］o・Nd・0 膜

　　の 照 （H ＝ 。 。）は常温にもかかわ らず，〜15％にもなるこ

　　 と が明 らか となっ た．こ の 様 な大 きな値に なる の は，これ

　　らの 系で は 内部の 比誘電 率が 比較的大きい の で ，粒径が 小

　　さ くて も帯電エ ネル ギーが小 さく抑 え られ ， 常温では電子

　　 が平均粒径 程度の 小 さい粒子 を専ら通過するこ とが でき る．

　　粒径が減少 する とマ グノン の 励起エ ネル ギーが 上昇 し， ト

　　 ン ネル 電子 が マ グノ ンを励起する頻度が低下す る結果，ト

　　 ン ネル 電子の ス ピン 反転確率が低下す るため と推定される．
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