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Llo　ordering 　of 　FePt 　sputtered 　thin 且lms 　was 　 studied

by　using 　rapid 　thermal 　annealing （RTA ）．　The　volume 　of

an 　Llo　particle（の was 　evaluated 　from　the 　grain　size

by　 Scherrer’s　 method ．　 The　 coercivity （Hc ）increases

linearly　with 　increasing　V
，
　reache811 　kOe 　at　Vc　（；

1200nm3 ），　 a ロ d　becomes 　constant 　above 　 IZc．　The （001）
crystal 　growth 　normal 　to　the 丘lm 　plane　is　enhanced 　at

an 　annealing 　condition 　where 　 V 　is　 about 　1000　nm3
，
　a

little　lower　than レ乙．　The 　crystalhne 　growth 　mechanism

and 　the 　correlation 　between 飾 and 　Vare 　discussed．

Key 　words ： FePt，　 sputtering ，　thin　film，　 rapid 　thermal
annealing ，　order

−disorder　transformation

1．は じめに

FePt あ る い は CoPt ス パ ッ タ薄 膜 は 近 年 磁 気 記 録 媒 体 へ

の 応 用 を め ざ して 盛 ん に研 究 が 行 われ て い る．しか しな が

ら，ス パ
ッ タ 法 に よ る FePt薄膜 の 作製で は 基 板温 度 が室

温 の 場合に は 不 規則 A1 型 構造 （fcc）が 得 られ，高結晶磁

気 異方性 （Ku ＝6．6× 107　ergstcc 　
l ）
）を 示 す Llo 型 規則構

造 （fet） は 得 られ な い ．　 Llo型 規則構 造 を 得 るた め に は成

膜 後熱 処理 を 750K 程度 で 行 うこ とが 必 要 と され る
2 〕．そ

こ で ，当 初の 問 題 点 と して 規 則化温 度 の 低 減 とい う課 題 が

挙 げ られ た．こ の 問 題 に 関 し て ，多層化
3L

　
4 ），第 3 元 素

の 添加 5 ） な どが検討 され，規則化開始 温 度 を 570K 程度

ま で 低減 で きる こ とが 確認 され て い る．また，我々 は多層

膜 の 効果 に 歪み 導入 の 効果を加えた 組成変調 FePt 薄膜を

作製 し，成膜後熱処理を行 うこ とで 553K か ら規則化 が始

ま る こ とを明らか に し た 6 ），しか し なが ら，規則 化 過程で

起 こ る粒成長や 保 磁 力 の 制御 な ど実用上 重要な問題点も

未 だ残 され て い る ，

　 成 膜 後 の 熱 処 理 に 高速加 熱熱処 理 （RTA ）装置を 用 い た

場 合，熱 酸 化 Si 基 板 上 に ス パ ッ タ し た Fe／Pt 多層膜に お

い て ，規 則化 と同 時 に 膜 面 垂 直配 向性が 得 られ る こ と が 報

告 され て い る
7 ），ま た，RTA に よ る熱処 理 で は 通 常の 熱処

理 に比 べ 粒 子 が 小 さ くな る こ と も報告 され て い る
8 ）．さ ら

に RTA で は短 時間熱 処理 が 可 能 で あ る こ とか ら，規則化

の 過程 を初期 の 段階 か ら調 べ る こ とが で き る利 点 が あ る．

　 以 上 の よ うに FePt ある い は CoPt 合金 につ い て種 々 の

観 点 か ら研 究が な され て い る が，規則化 の 過程 （特 に 規則

化初期か らの もの ）に つ い て 議論 され た論文 は 少ない ．本

論 文 で は ，FePt 薄 膜 に RTA 装置を 用 い た 熱処 理 を 行 う こ

と で 初期 か ら の 規則 化 過程 と そ れ に 伴 う磁 気 特 性 の 変化，

さ らに は 結晶配向 の 変化 に つ い て 詳 細に 調 査 す る こ とで
，

RTA を用 い た 場 合の Llo 規則 化 過 程 に つ い て 検討 を行 っ

た．

2．実 験方 法

　試料 の 作製に は RF マ グネ トロ ン ス パ ッ タ 装 置 を用 い た．

組成変調構造［Fe／Pt］n （n ＝63）の 作 製 は Fe と Pt の ター

ゲ ッ トか ら交 互 に ス パ ッ タ し，Fe 一
層 が 0．15　 nm ，　 Pt 一

層 が O．17nm とそ れ ぞ れ 原 子 直 径 以 下 に な る よ うに 成 膜

速度 を制 御 して 成 膜 を行 っ た．な お，総膜 厚 が 薄い 場合 に

は RTA 後 に 薄膜 の 形 状 が 不 連 続膜 に変化す る こ とが 報告

され て い る こ とか ら
7 ）

， 本 実 験 で は 連 続膜 状態 の 薄膜 の 規

則 化 過 程 に つ い て 検討 を行 うた め に 総膜厚 を 20nm 一
定

と した．ま た，基 板 に は熱酸化 Si を用 い 室 温 で 成膜を行

っ た．さ らに ，こ れ らの 薄膜 は 成膜後 RTA 装置 （30　K ！s ）

で 熱 処 理 温 度 633 〜 1203K ，熱処 理 時 間 4 〜 6000　s の

熱処 理 条件 で 実験 を行 っ た ．磁気 特性 に つ い て は VSM を

用 い た．構 造 解析 に は XRD お よ び 面 内XRD 装置 を用 い た．

ま た EDS に よ る組成分析 の 結 果，作製膜 の 原 子 組 成 比 は

Fes5Pt45で あっ た．

3．実験結果 お よ び考察

　Fig，1に 成膜 した ま ま の 試 料 な らび に，成 膜 後に 1023　K

で 5，95s の 熱処 理 を行 っ た試 料 の 磁 化 曲線 を示 す．1023

K の 熱処 理 で は 5s で も保 磁 力 Hc が 増加 して い る こ とか

ら，5s で も す で に 規 則 化 が始 ま っ て い る こ と が わ か る．

さらに 95s 以 上 で は 磁 化 曲線 の 形 状は ほ とん ど 変 わ ら な

い ．

　Fig．2 に は成膜 後 に様 々 な温 度 ，熱 処 理 時 間で RTA を行

っ た 試 料 の 面 内方 向保 磁 力 Hc の 変化 を 示 し た．熱処理 温

度 が 高 くな る に っ れ ，Hc が増加 し始 め る ま で の 潜伏時間

τ が 短 くな っ て い る こ とが確 認 で き る．633 ，873，1023　K

に お い て は 熱処 理 時 聞 の 増加 に した が っ て Hc 値が 増加 し

て お り，　1023　K で は 100s 以 上 で 約 11　kOe に達 して い る，

1203K に お い て は Hc の 減少が約 200 　s 以 上で 見 られ た．

　Fig．3 に は未 熱 処 理 お よび 成膜後 1203　K で 4，48 ，594

s の RTA を行 っ た FePt 薄 膜 の AFM 観察結果 を示 し た ．

表 面観察の 結果 か ら熱処 理 温 度，時 間 の 増加 に し た が っ て ，

表 面 の 粗 さが 増加 して い る こ とが確 認 で き る ．こ れ は ，熱
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　　　　 Fig．21n −plane　coercivit ＞
「Hc　as　a　fUnction　of

　　　　 annealing 　time　at　633，873，1023，and 　1203　K ．

処 理 に よ り原 子 拡 散 が 起 こ る こ と で 再結晶化，結 晶 粒 成長

が 起 こ り，そ れ と 同時 に規 則 化 が 起 こ るた め で あ る と考 え

られ る
9）．また，1203　K ，500s 以 止 で は 膜構造が 不 連 続

膜 に 変化 し て い る こ とが わ か る．

　次 に，規則化 と Hc との 相 関 に つ い て 調 べ るた め X 線 回

折 に よ る構造解析 を行 っ た．Fig．4 に は 1023　K で 熱処 理 を

行 っ た 試料の 測定 結果 を示 す ．Fig．4　（a ）の θ
・20 測定結

果 か ら時間 の 増加 に 伴 っ て （001 ），（002 ）規則格 了・回 折線

の 強 度 が 増 大 して い る こ とか ら，規 則 化 が 進 ん で い る こ と

が わ か る．ま た ，Fig．4　（a ） に お い て 積 分 強度 比 1 （oo1）

〃 （111） が 変 化 し 95s で 最 大 を示 し て い る こ とや ，膜 面

内方 向測定の 結果 で あ る Fig．4 　（b） に お い て （110） 規 則

格 子回 折線 が確認 され た こ と か ら も，（001 ）配 向 成 分 が 存

在す る こ とが わ か る，

　Fig、5 に 873，1023，1203　K の xRD 測定結 果 か ら次 式

10 ／
に よ り求 めた 長 範 囲規則度 S の 変化 を示 す ．
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Fig．4　Films　after 　anneating 　at 　lO23 　K ； （a ）XRD

patterms　and （b）in−p］ane 　XRU］｝　patterns．

なお ，本実験で a は （111）回折線，c は （001） 回 折線 か

ら求 め た値 を用い て い る，こ こ で 最 も c ！a 値が 小 さ い こ と

か ら 規 則 化 が 最 も進行 して い る と考 え られ る 1203K ，

1798s 熱処 理 の 試料 の 規則度を 1，0 と して 計算 を行 っ て い

る．こ の 結 果，S の 値 は規 則 化 が 始ま る と と も に 急 激 に 大

き く な っ て い る こ とが 分 か る．FePt の 規 則化は 母相 で あ

る fcc不 規 則 領 域 に 規 則 度が 1．0 に 近 い fct規 則 相 が 島状 に

核 生 成 し，更 に各 々 の 規 則 化 領域 が 成長 し て い く タイ プ の

変態 で あ る こ とが 報 告 され て い る
ln ．し た が っ て ，　 LIO

規 則 化 に 伴 う保 磁 力や 配 向性 の 変化を考察す る に 際 して

は ，規則度 S で は な く規 則 化領域の 大き さに っ い て 議論す

る こ とが 車要 と考え られ る．

　規 則 化 領 域 の 大き さの 目安 と して XRD の （001）規則 格

子 回 折 線 か ら Scherrer の 式 で 求 め た結 晶粒 の 大 き さ D に

着 日 し た
12 ）．Flg．6 に は 熱処 理 時 間 に 対 す る D の 変化 を 示

す ．な お 熱処 理 温 度 が 633K や 873K ，60s 未 満 な ど の 規

則 化 初期の 試 料 で は ，（001 ）規 則 格 子 回 折線 の 強度が 非 常

に 弱 い た め D を 求 め る こ とが 困 難 で あ っ た ．Fig、6 の 結果

か ら，1023K ，1203　K で は P の 値 が 膜 厚 の 314 程 度 の

大 きさに な るま で 規 則 相 が成 長 して い る こ と が わ か る．一
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Fig，60rdered　grain　diameter　D 　grain　calculat じd
by　Scherrer　equation 　from　XRD （001）ordered

reflections 　ag．　 a　function　ofannealing 　time　t　at

873 ，1023，and 　1203　K．

方，膜 面内 方 向 XRD の （110）規 則 格 子 回 折線 か ら求 め た

D の 値 も膜 面 垂 直 方 向 の 値 とほ ぼ一致 して い る．した が っ

て ，規 則 化 した 結 晶 粒 子 は膜 内 で ほ ぼ 3 次元 的に 成長 して

ゆ く もの と考 え られ る．

　XRD で 求め た D を 直径 とす る球 の 体 積 V （＝ 4 兀 × （D

12 ） 3t3 ） を
一一

個 の 規則 化粒 子 の 体 積 と仮定 し，　 V と Hc

の 関係 を Fig．7 に 示 した．こ の 図 か ら，　 Hc は V の 変化 に

対 し て 直線的に 変化 して お り，Vc＝1200　nm3 程 度以 上 で

Hc の 値 は約 11　 kOe で
一

定 とな る こ とが わ か る．　 Vc付近

で の Hc の 挙 動 の 変 化 に つ い て は 規則化に 伴い 生 成す る逆

位 相 境 界 や 双 晶 な どの 磁 壁 の ピ ン ニ ン グサ イ ト
11 ・］ 3 ｝ の

影響 が 考え られ る が ，TEM 観 察 な ど と対 応 させ た よ り詳

細 な磁 気 特性評価 が 今 後 の 課 題 と され る．

　 Fig．2 に お い て ，1203　 K ，500　 s 以 上 で Hc の 急 激 な 減

少 が 見 られ た が，こ れ は 島状の 孤立 粒子 が形成 され た た め

で あ る （Fig．3　 （d） 参 照 ）．孤 立粒 子 の 大 きさは LloFePt

にお け る単磁 区粒 子 の 臨 界半径 （
〜　38e　nm ）よ りは るか に

冂本 応 用磁 気学 会誌 　Vol．27，　No ．11，2003

16142

　

　　
0
　
　　
8
　
　　《
0
　

　　
4

（
 

O
図）

ミ
昏
三
。

お

δ

2

▲ 873KO
　1023K

O1203 　K

ビ

00

▲

O●U

CV

▲●，
▲

▲

500　　　　 1000　　　　1500　　　　2000

　 　 　 V （nm 　3）

Fig．71n−plane　coerciv 比y／Vc　as　a　flnction　of
the　volume 　V 　efan 　ordered 　grain　at　873，1023，
and 　I203　K ．

大き く ， 粒 子 は 多 磁 区構 造 を と っ て い る．島状 の 孤立 粒子

が 形 成 され る過 程 で 規則化 が進 行す る と同時に 粗大な粒

子 が 形 成 され，結果 的 に 磁 壁 の ピ ン ニ ン グサ イ トが 減少 し

保 磁 力 が 減 少 した もの と考 え られ る．

　 ま た，RTA に よ る熱 処 理 の 効果 と して 多層膜を RTA で

熱 処 理 す る こ とで 膜 面 垂 直配 向が 得 ら れ る こ とが 報 告 さ

れ て お り
n
，本 実 験 に お い て も Fjg．4 の 結果 か ら膜 面 垂 直

配 向成 分 の 存 在 が 確認 で きた．そ こ で ，XRD か ら求 め た 積

分 強 度 比 」 （001）／Z （11D を 用 い ，結晶配 向性 の 変 化 に

っ い て 評価を行っ た．Fig．8 に は 」 （001）〃 （11D の 規

則化粒子
一

個 の 体積 Vに対 す る変化 を示 す ．こ の 図 か ら熱

処 理温度 が 異なっ て も，最 も強い （001） 配 向性 は 規則化

領域の 体積 が ifcとな る直前の 約 1000　nm3 で 得 られ る こ と

が 分か る．但 し，Vc で 急激 に配 向度 が減 少 す る 機構 は，明

らか で は な い ．RTA に よ る規 則 化 並 び に 初期 段 階 で の （001）

配 向 の 促 進 は実 用 的 に も重 要 な結 果 で あ り，よ り詳 細 に 検

討 す る必 要 が あ る，
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Fig，81 （001）！ノ（HI ）as　a　fUnctioIl　ofthc 　volulne

V　of 　an 　ordered 　grain　at　873，1023，and 　l　203　K ．
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文　　献

　ス パ ッ タ 法に よ り作製 した 組成変 調 FePt 薄膜 に っ い て ，

成膜 後 の 熱処理 に急速加熱熱 処 理 （RTA ＞装置を用 い て ，

規 則化初期 か らの Llo 規 則 化 や保磁 力 の 変化，さ らに は結

晶配向 の 変化 を 測 定 した ．熱 処 理 は，熱処 理 温 度 （633，873 ，

1023， 1203K ） と熱処 理 時間 （4 〜 6000 　s） の 範 囲 で

行 っ た ，主 要な 結果 は以 下 の 通 りで あ っ た．

  XRD の （OOI） 規 則 格子 回折線 か ら Scherrer の 式 を

　　用 い て 求め た 結晶粒 の 大 き さ D は，熱処理時間 と共 に

　　増 大 し，15nm 程度で 飽 和 す る．

  　 D 値が一
個 の 規則 化 粒 子 の 直径 に相当 し，規則化粒

　　子 が 球状 に 成長 し て ゆ く と仮 定 して 規 則 化 粒子 体積 γ

　　を算 出 し た ．Hc は V の 増 加 と共 に 単調 に 増加 し，　 Ve

　　＝　1200　nm3 以 上 で Hc ＝11kOe の
一

定値 に な る．

  RTA で は （ODI）方向が膜面に 垂 直 に 配 向す る．こ の

　　結 晶配 向性が最 も強く観察 され る の は，規則 化領域 の

　　体積 が Ve　OB下 の 約 1000　 nm3 とな る領域で あ っ た．
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