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　 Fe70Cos
。
　single

・layer 丘lms　with 　various 　thicknesses

were 　deposited　on 　glass　 substrates 　by　RF　sputtering ．

We 　investigated　the 　dependence 　of 　magnetic 　properties
and 　film　 structure 　 Qn 　the　 film　thickness．　Fe −Co 　films

With　 thicknesses 　 of 　less　 than　 50　 nm 　 show 　 isotropic

magnetic 　properties．　Increasing　the 　Fe・Co　film
thickness 　brings　 about 　 uniaxial 　 magnetic 　 anisotropy

and 　low　coercive 　force．　Frequency 　dependence 　of 　initial

permeability　for　the 　770−nm −thick　Fe℃ o　film　is

markedly 　different　from　the　theoretical　one ，　because　of

magnetic 　anisotropy 　dispersion，　With　an 　increase　in　the

Fe−Co　film　 thickness ，　the　 crystal 　 orientation 　 changes

and 　the　I（211）11（110）intensity　ratio 　becomes 　stronger ，

These　structural 　 features　 may 　be　related 　to　the

apPearance 　 of 　 uniaxial 　 magnetic 　 anisetropy 　 and 　low

coercive 　force．

Key　words ： FeCo　 alloy ，　film　thickness，　 soft 　 magnetic

properties ，　 magnetic 　 anisotropy ，　 crystal 　 orientation ，

grain　growth

　　　　　　　　　　1．は じめに

　薄膜 イ ン ダク ターや HDD の よ うな 高周 波 磁 気デバ イ

ス へ の 高飽和磁束密度磁 性 材 料 の 応用 は ，高 周 波 特 性 や

書 込 み 能力向上 な ど の デ バ イ ス 特性改善 の 手段 と し て 有

効 で あ り，急速 に 開 発 が進 め られ て い る．Fe −Co は 熱平

衡合金 に お い て 飽 和磁 束密度 哉 が 最も高い 材 料 と して よ

く知 られ て い る．しか し な が ら，磁歪定数 が 大 き い こ と

か ら，軟磁性 を 発 現 させ る こ とが 困難 と され て き た ．事

実，100 　nm 厚程 度 の Fe −Co 二 元 合金 の 薄膜 に お い て は 等

方 的な 磁気特性 や 高 保 磁 力 が 観測 され て お り
1・2），そ の た

め ，Ohnuma らの グル ープ に お い て は Fe・Co へ の 微量元

素 添加 に よ り高 現 を維持 し つ つ 軟磁 性 化 お よび 異 方性制

御 が な されて い る
3・4）．我 々 の グル

ープ に お い て も，HDD

の 記 録 ヘ ッ ド用 磁 極 材 料 に 適用可能 な 微量 添加 元 素 を含

有す る高 Bs−Fe−Co 基 合金膜を開発 し，記録 ヘ ッ ドの 特性

向 上 を確認 し て い る
2・　 5・　 6），し か しな が ら，こ れ らの 非磁

性 元 素を希薄 に 添加 した Fe・Co 合金 系 につ い て の 磁 気 異

方 性 発現機構 に つ い て は 不明な 点 が多 い ．また，Sun ら

は ，FeCoN を パ ー
マ ロ イ 下 地 上 に 成膜す る こ とに よ り，

一軸 異 方性 を有 す る 良好 な 軟 磁 気特性 が 顕在 化 す る 結果

を 得て い る
7・s）．NiFe 下地 層 に よ る軟磁 性 の 誘導 は 結晶粒

径 ，結 晶 配 向性，磁 気 弾性 効 果 に 因 らず，成膜最中に FeCoN

958

が NiFe 下 地 層 と交 換 結 合 す る，い わ ゆ る ，　 exchange

induced　ripple 　reduction 　process を提 唱 し て い る ．一方，

Katada，
　 Shimatsu ら は，　 NiFeCr 下 地層 を 用 い た場 合

に も NiFe 下 地層 と同様 に Fe℃ o の 軟磁 性改善を得て い

る
9・　1°）．こ こ で ，NiFeCr は 室 温 で は 非磁性 となる 組成で

あ り，下 地層 との 磁 気 的結合か ら Fe・Co の 磁気特性改善

を 説 明 で き な い こ と を意 味 す る．そ こ で ，格子 ひ ず み 率

の 増 加 に よ り軟磁 性 が 劣化 す る 傾向 が ある こ とか ら，微

細構 造の 制御に 下 地 層が 寄 与 して い る と結論付 けて い る．

以上 の こ とか ら，Fe −Co 系 膜 に お け る 軟 磁 性 改善 の 非 磁

性元素添 加 効 果 や 下 地効果 に つ い て は各 々 に お い て も統

一・見解 は が な く，不 明な点 が 多い ．そ こ で ，本研 究 で は

非 磁 性 元 素無添加，か つ 下地 層 無 しの Fe・Co 単層膜 に お

け る磁 気 特 性 と膜構造 と の 関連性 につ い て 検討 し，先ず

は 単 純 な Fe・Co 単層膜 で の 基 礎 的 知 見 を得 る こ とを 目的

と し て ，膜 厚 の 異 なる Fe −Co 単 層 膜を作製 し，磁 気 特 性

と構 造解 析 を行 っ た結果 に つ い て 報 告す る．

2．実験方 法

　 Fe−Co 合金膜は，　 Fig．1 に示 す基板 公 転 式 成膜 装 置 を用

い RF マ グネ トロ ン ス パ ッ タ 法 に よ っ て 形 成 した ．基板
一

タ
ー

ゲ ッ ト間隔 は 90mm ，基板 公 転 ス ピードは 10　rpm と

し，基板表面 に 沿 つ た磁 場 印加 は 行 な わ ず に成膜 し た．

到 達真空度 は 7 × 10
−5Pa

以 下 と し，ス パ
ソ タ時の Ar ガ

ス 圧 は 0．8Pa に 保 持 し た．放電時 の 投 入 電 力 は 2kW 一

定 と し た．こ の とき の 成膜速度は 約 15nm ！min で あ っ た．

成膜中の 基 板 温 度 上 昇 は サ
ーモ ラベ ル に よ り調べ た 結果，

75℃ 程 度 で あ o た ．タ
ーゲ ッ トは Fe70 ： Co30 　at ％ で 組

成比
一

定 と し純 度 99，9％以 上 で ，φ200mmx2 ．5　mmt の

…一 ．
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Fig．1　Schematic　illustrations　of 　sputtering 　system ．
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Fig．　2　B −H 　curves 　for　Fe−Co　fi1皿 s　of 　varlous

thicknesses ．

溶融 品 を使 用 した ．基板 に は ガ ラ ス を使用 し た．膜厚測

定 お よび 膜組成 同 定は 蛍光 X 線分析 に よ っ て 行 っ た．上

記 ターゲ ッ トか ら形 成 し た Fe−Co 膜組成は Fe70．6Co294 で ，

0．6at ％ 程 度 タ
ー

ゲ ッ ト組成 よ りも Fe リ ッ チ とな っ て い

るが 大 き な組 成 ズ レ は 起 こ して お らず，さ らに 異 な る Fe・

Co 膜 厚 に お い て も大 き な組成 ズ レ は 認 め られ な か っ た．

磁 気 特 性 は B −ff ル
ープ トレ

ー
サ
ー

に よ り，透磁 率 は

shielded 　loop　coil 法
1Dt

こよ り測定 し た．結晶構造 は X 線

回 折 （XRD ） に よ り Cu・K α線 を用 い 解析 し，膜組織 は 透

過 型 電 子 顕 微 鏡（TEM ）に よ り観察 し た．膜 の 表層形態 の

観 察 は原 子 間力 顕微鏡（AFM ）を用 い た，

3．実験結果および考察

3．1 磁気特性の 膜厚依存性

　 Fig，2 は異 な る膜 厚 tを 有す る Fe−Co 単層 膜の 磁 化 容易

軸お よび 困難 軸 の B −H 曲線 を 示す ，これ らの 膜 は，成膜

圧 力 や 投 入 パ ワ
ーの よ うな 成膜条件 は

t−一一
定で，成膜時間

の 制御 に よ り膜厚 を 変化 させ た．容易軸は い ずれ の 膜厚

に お い て も成 膜 時 の 基 板 公 転 方 向 に形 成 され て い る．Fe−

Co 膜 厚 が 50　nm 以 下 にお い て 等 方 的 な磁 気 特 性 と な っ て

い る が ，そ れ 以 上 に 膜 厚 を 厚 くす る こ と に よ り，徐 々 に

一
軸磁 気 異 方性 が 明 瞭 と な る ．こ れ は ，膜 の 上 部 に な る

ほ ど磁気異方性 が 強 ま り，そ の 上 層部 が 下層部 の 等方 的

な磁性層 と交換結合 を し，その 結果 と して 膜 全 体で マ ク
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Fig．4　Frequency　responsc 　of 　the 　measured 　and 　 calculated

permeability　for　770 −nm −thick　Fe−Co 　mm ．

ロ に 磁 気異 方性 が 出現 し て い る こ とを示唆 して い る．Fe−

Co 膜 厚 770　 nm で は Hk ＝ 〜1500e と大 き な異方性磁 界

を 示 して い る．

　Fig．3 は，　 Fig．2 の B −H 　mh線 の 結果 か ら求 め た 困難軸 と

容易軸の 保磁 力 H
、h，現 ，

の Fe−Co 膜厚 依存性 で あ る ．耳 h，

Hc，共 に Fe−Co 膜 厚 が 50 か ら 100　 nm 付近 で 極大 とな’
丿

て い る．プ ロ
ッ ホ （Bloch）磁 壁 の 幅 d は，交換ス テ ィ フ ネ

ス 定 数 A ＝1．54 × 10
−11

　Jfm，一
軸異 方性 定数 K ＝4 × 10−i

Jtm ：i
とす る と次式 よ り，60　nm 程 度 とな る

12）．

・・π 擁 　 　 　 　 　 　（1）・

した が っ て，保磁力 の 極大 となる 膜厚 は 磁 区構造 の 遷移

（Neel→cross
−tie→Bloch　 wall ）す る領域 に 対 応 して い る も

の と推察され る
13，．100nm 厚 の Fes4Co4sで は ほ ぼ 等方

的 で 以 h
＝ 〜690e ，正4。＝ 〜810e とな る 報告 もな され

て お り
o，我 々 の 100nm 厚 Fe70Co30に お い て も同様 な特

性が 得 られ て い る （星 h
＝〜460e ，瓦 ，

＝ 〜720e ）．こ れ

に 対 し，770nm に まで 厚 膜 化 す る こ とに よ り低 保 磁 力 化

が 図 られ る傾 向 に あ る．

　 Fig．4 に は ，
　 Fig．2 に お い て

一
見 良好な B ・H 曲線 とな っ
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Fig．5　XRD 　profiles　 for　Fe・Co　ftlms　with 　various

thicknesses ，

て い る膜厚 770nm の Fe−Co 膜 に お け る透磁 率 の 周 波数応

答 を示 す ．μ
’
の 3dB　rolt −off 周 波 数 は 900　MHz 程度 とな

っ て い る．B，　・　2．4　T ， 膜 の 抵 抗率 ρ
一15 μ Ω cm ，　Hk＝150

0e，　 t＝　770　nm ， ダ ン ピ ン グ コ ン ス タ ン トα
＝・　O．03 を用 い ，

自然共 鳴 と渦 電 流損 失 とを 考 慮 に 入 れ た Landau−Lifshitz

方程 式 か ら
14），μ

’
お よび μ

”
の 理 論 曲線（図 中実線）を求め，

実測 の μ
’
（○ ）お よび μ

”
（▲ ）と比 較 検討 した．実測 の μ

’

は 低周波 に お い て 理 論値 と ほ ぼ一
致 して い る が，高周 波

側 で は 理 論曲線 よ りも低 い 周 波 数 で 落 ち 込 み が 見 られ，

μ
”
は理 論値 よ りも大きな値を示 し て い る．こ の よ うな 透

磁 率 の 実測 と理 論 の 差 は ，上述 し た 膜厚方向 の 異方性付

与状態の 違 い に 起因 し て い る可能性 が あ る，す な わ ち ，

初期成長 の 等方的な異方性成分 と膜上 層 の
一

軸異方性成

分 の 分 布 に 由来 して い る と考 え られ る．

32 膜構造

　 上 述 の 膜厚 に 依存 し た 磁気特性 の 変化 に 関 し 検 討す る

た め に ， 磁 気 特 性 測 定 に 用 い た 同 様 の サ ン プ ル に つ い て

θ
一2 θ ス キ ャ ン に よ り x 線 回折 を行 っ た 結果 を Fig．5 に

示 す．各膜厚 にお い て bcc（110），（211）お よび（220）面か ら

の 回折 ピークが 観 測 され る． （110＞お よび（211） ピーク の

回 折 角 度か ら算 出 した格子 定数 は，Fig．6 に示 す よ うに膜

厚 に 依 存せ ず，図中破線で 示す無歪み の bulk の 格 子 定 数

に ほぼ等 しくな っ て い る．格子の ひ ずみ 率 とヤ ン グ率 E ＝

2．1× 10i1Jlm3 を用 い 算出 し た膜中の 残 留 応 力 は ± 80　MPa

で あ る．基 板 の 反 りか ら算出 した応 力 は ± 20 　MPa で あ り，

格 子 の ひ ず み か らの 算 出 結 果 と大 き な矛 盾 は な い ．こ の

応力値 は 従来か ら HDD の 磁 極 材 料 に 用 い られ て い る め っ

き NiFe 膜 に 生ず る 応力 とほ ぼ同程度で あ り
15），ス パ ッ
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Fig．7　XRD 　intensities　vs ．　Fe・Co　film　thickness ．

タ膜 と して は 応力 の 低 い 膜 とな っ て い る．し た が っ て ，

格 子 定 数 が膜 厚 に 依 存 せ ず，か つ 低 残 留 応力 とな っ て い

る こ とか ら，本 研 究 の Fe −Co 膜 で マ ク ロ に 出 現 して い る

一
軸磁 気 異 方 性 に お い て は 磁 気 弾 性 効果 に よ る 磁 気異方

性 が 支 配 的 で は な い と考 え られ る， Fig．7 に は X 線 回折

プ ロ フ ァ イ ル に お い て観 られ る（110）及 び（211）ピ
ー

ク の 強

度 を Fe℃ o 膜厚 に つ い て 整理 し示 し た．結晶配向性 が変

化 しな い 場合 に は膜 厚 と と も に 回 折強度 が 増加す る こ と

が 予 想され る．しか しなが ら，（110 ）の 回 折強度は 200nm

以 上 で 直線的な増加傾向か ら外れ ，か つ （211）の 強度は 膜

厚 増 加 と と もに単 調 増 加 す る．すな わ ち，1（211）tl（110）強

度比 が 増 加 す る傾向 に あ る ．こ れ らの こ とか ら，厚膜 に

な る と初 期 の 薄層 状態 と は 結晶配向性 が 変化 し て い る こ

とが わ か る．

　 Fig．8 に は Fe−Co 膜を約 600　nm 堆積 させ た 膜 にお け

る断面 TEM 像を示 す．こ の 図か ら，膜 厚方 向 に 結 晶 粒 成

長 が 進行 し，膜厚 の 増加 と とも に 結 晶 粒 が 粗大 化 し て い

く様子 が 認め られ る．また ， こ の 結果 は Fig．9 の Fe−Co

膜厚 100 及び 770nm の 試 料 に お け る AFM に よ る表面

観察 を 行 っ た 結 果 と も矛 盾 し ない ．す な わ ち，表面凹 凸

が 結 晶 粒 の 起伏を反 映 し て い る とす る と，こ の 結 果 か ら

も厚 膜 化 に よ る結晶 粒 の 粗大 化 が確認 で き る．軟 磁 性 の
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Fig．8　Cross・sectional 　TEM 　image 　Qf 　an 　Fe−Co 丘lm．

（a ） （b）

Hg ．9　AFM 　images 　of 　Fe−Co 飢 ms 　with 　thicknesses
of （a ）100　nm 　and （b）770　nm ，　where 　the 　scanning

area 　is　2　x　2　pm ．

指標 で あ る Hcは 結晶粒径 D と関連す る こ とは よ く知 られ

て い る．す な わ ち ， 交 換結合長 さ Lex＝π （Azto　112 を 目安

と して ， D ＜ L。x の 場合，　 Hc　 Ct 　DS （た とえ ば，β＝6），

D ＞ Le、の 場合 ・碑 Ct 　 Di の 関係が 得 られ て い る
16 ，．前述

した A と K を用 い た場合，L。x ＝〜 60　nm とな る．　 Fig．8
の 膜 の 断 面 TEM 像か ら各膜 厚で 平均結晶粒径を 求め た 結

果 を Fig．10 に 示 す ．平 均 結晶粒径は 膜厚増加 と と もに 単

調 増 加 し，Fe−Co 膜 厚 600　 nm に お い て 55　 nm 程 度で あ

り Le
、
よ り小 さな 値 とな・丿て い る．こ の こ とは ，　 Fe −Co 膜

厚 が増加 す る に した がって 低 Hc の 膜 が得 られ る とい う実

験 結 果 を 結 晶粒 径の 大 き さ か ら説明す る こ と が で きない

こ とを示 して い る．

　 以 上 の 結 果 か ら ， 今回 の 実 験 で 得 られ た Fe・Co 膜 の 膜

厚 増加 に ともな う Hc の 低 下 や
一

軸磁 気 異 方 性の 発 現 は，

磁 気 弾 性 効 果 や 結 晶 粒 の 大 き さで は 説 明 で きず，結晶配

向 性 の 変化 と関 係 して い る可 能 性 が 高い ．NiFe や CoZrNb

下 地 層 を用 い て Fe−Co 系 合 金 の Hc を低 減 し た膜 に お い て

も，（110）配 向 が 弱 ま る結 果 が 得 られ て お り
1つ，わ れ わ れ

の 結果 と も 対 応 し て い る．一
軸磁 気 異 方 性 の 膜 厚依存 に

関 して は，同様 の ス パ ッ タ 装置 で 形 成 した Fe−Al−0 膜 に

お い て 比 較的大きな
一

軸磁気異方性 が 得 られて お り
18・19＞，
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Fig．10　Average 　grain　size 　vs ．　Fe −Co　film　thickness ．

800

異方性 の 発現 は 公 転成膜 と膜成長 に 起因す る 結品組織 と

関係 して い る可 能性 もあ る，Fig．9（b）の AFM 像か ら は．

結晶粒 の 形状 が 等軸で な い よ うに 見 受 け られ ，一
軸磁 気

異方性 の 発現 に 結晶配 向性 と結晶組織 の ど ち ら が よ り支

配 的で あ る か に 関 し て は ，種 々 の 下 地 層 を用 い た Fe・Co

膜 との 比 較に よ り さ らに 詳細な 検討 が 必 要 で あ る．

4，まとめ

　RF マ グ ネ ト ロ ン ス パ ッ タ に よ・
丿 て 形成 し た Fe70Co

，i。

膜 の 磁 気特性 の 膜厚依存性 を 検討 し た．そ の 結果，50nm

以下 の 膜厚に お い て は等方的な 磁 気特性 を有す る が，100

nm 以上 の 膜厚に お い て ，膜 厚 の 増加 と と もに 保磁 力 の 低

下 と
一

軸 磁 気 異 方 性 の 発 現 が 観察 され た．X 線回折 の 結

果，膜 厚 の 増 加 と と も に （110）配 向 性 が 弱 ま る こ とが 明 ら

か に な り，こ の こ とが 保 磁 力 の 低 下 お よ び
一

軸 磁 気 異 方

性 発 現 に 関 係 して い る も の と推 察 され る が，詳 細 な メ カ

ニ ズ ム の 解 明 に は 至 って い な い ，今 後，こ れ らの 知 見 を

も と に Fe−Co 膜 の 下 地 層 に よ る効果 を調査 し，軟磁 気特

性お よび一軸 磁 気 異方 性 の 発 現機構 の 検討 を行 う．
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