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磁気記録媒体の 微細構造 ・ 特性制御 の た め の 下地層

Seedlayers　to　Control　Microstructures　and 　Magnetic 　Properties

in　Magnetic　Recording　Media

中川 茂樹 ・孔　碩 賢　　　東京一［．．業大学

S．Nakagawa 　and 　S．　H ．　Kong ，　TQkyo ［rlstitute 　of　TechnQ 且ogy

　 Seed　layers　with 　low 　surface 　energy ，　which 　lead　to

increased　density　of　nucleation 　sites　in　the　initial
growth 　 region 　of 　the 　 upper −layer　deposited　 on 　them ，
were 　effective 　 in　attaining 　fine　grains　in　a　magnetic

upper −layer，　The　reduction 　of　grain　size　in　a　Co−C「
−

Ta −Pt　 recording 　 layer　 on 　 an 　 Ni−Fe−O 　intermediate−

layer　with 　low 　surface 　energy 　led　to　decreased 　noise

level　in　the　high−recording −density　region ．　 Grain　 size

of 　an 　Fe −Co−B 　soft 　 magnetic 　layer　deposited　 on 匚Ni−

Fe／Si］double　seed 　layer　with 　low 　adhesive 　force　also
reduced 　the　grain　size 　to　about 　82％ of　that　of　the　Fe−

Co −B 　single 　layer．　 Coercivity　of 　an 　Fe −Co −B 　layer　on

an 匚Ni
−Fe／Siコdouble　 seed 　 layer　decreased　 with 　 im −

provement 　of 　the　 microstructure 　in　an 　Fe−Co−B　layer
deposited　orl　a　seed 　layer　with 　low 　adhesive 　force．　 The
in−plane　 anisotropy 　field　of　the 　Fe−Co−B　layer　on 　an

［Ni
−Fe／Si］double　seed 　layer　increased　to　3800e ．

Key 　words ： Co −Cr−Ta −Pt　 recording 　 media ，　 Fe −Co−B
soft 　 magnetic 　 underlayers ，　fine　grains，10w　adhesive
force，　low 　 surface 　energy ，　 microstructure ，　high　aniso −

tropy　field

1．は じ め に

　磁 気 記 録 媒 体 用 磁 性 薄膜 に要求 され る 特性 は ま す ま す高

度化 を極 め て い る，記録層の 結晶化度や 結晶配向性，ま た

粒成長制御 や偏析構造制御 な どが長手磁気記録 や垂直磁気

記録 とい っ た 記録方式 の い か ん を 問わ ず，ます ます 重要 と

な って い る．しか も高密度記録 を実現す る た め に 記 録層 の

膜厚 は ます ます 減 少 して きて お り，ナ ノ メ ー
トル サ イ ズ の

制御 は もち ろ ん の こ と，原子層 オ
ー

ダで 膜成長制御を行 う

こ とが 今後 ます ま す必 要 とな っ て い る．記録層が 必要 と さ

れ る諸特性 を膜堆積初期段階 に 相当す る 薄 い膜厚で 実現 す

る た め に は，磁 性 層 が堆 積 す る界面 の 制御 が重 要 に な っ て

くる．逆 に 言え ば界面 の 制御を行 う こ と で，薄 い 磁性層 の

特性を大幅 に制御す る こ とが で き る よ う に な っ て き た と い

え る．この た め，下地 層，界面制御層，シ
ー

ド層，核形成

サ イ ト層 な ど さ ま ざ ま な 呼 び 方 で 磁性層 堆 積 の た め の 下地

と な る層 が 精 力 的 に 検 討 され て きて い る．一
方，垂 直磁 気

記録方式
U
に お い て 記録層 と裏打 ち 軟磁性層 と して 構成 さ

れ る二 層膜媒体 が 高密度垂 直磁 気記録媒体 と して 研究 さ れ

て い る
2L　3）．こ の 二 層 垂 直磁 気記録媒体 を 用 い て 超高記録

密度 を 実現す る た め，各層 に お い て さ らな る特性改善が 要

求され て い る．10nm 程度の 極薄膜領域で も高保磁力や 高

角形比 を維持す る 記 録層 の 開 発，ま た 記 録 層 の 下 地 層 に も

な る裏打 ち軟磁性層の 粒サ イ ズの 微細化 と優れ た 表面平坦

性 が 必要 と され て い る
4｝・　tt）．こ の よ うに 各磁 性層 に お け る

極薄膜領域で の 微細構造 ・結晶構造の 制御が 磁気記録媒体

作 製 に お け る大 きな 課 題 と な っ て い る．こ の た め 各磁性薄

膜 の 微細結晶構造 を 制御す る さ ま ざ ま な 下地層 が 提 案 され

て い る
6）・　7）．筆者 ら は下地層 に 到達す る ス パ

ッ タ粒子 の 表

面運動状態 は下地層の 表面 エ ネル ギ ー
に よ っ て 大 き く変わ

り，核形成 サ イ ト密度の 変化 に よ り磁性薄膜の 粒子 サ イ ズ

が制御で き る こ とを 報告 して い る
8）．こ の な か で 核形成サ

イ ト密度 の 増加を用 い て 磁性膜の 粒子サ イ ズ 増大を抑 え て

粒子 サ イ ズ の 微細化 を 実現 した M）”10），本稿 で は，低 ノ イ ズ

と超高記 録密度 を達 成 す るた め ，低 表 面 エ ネル ギーを もっ

シ ー
ド層 に よ る Co −Cr 系薄膜 や Ba フ ェ ラ イ ト薄膜の よ

うな グ ラ ニ ュラ
ー系記 録層， ま た高飽和磁化 を有す る Fe−

Co−B 裏打 ち軟磁性層 の 微細結晶構造制御な ど に っ い て 解

説す る．

2．微粒子型 エ ピ タキ シ ャ ル 成長界面 の 効果

　
一

軸磁 気異 方性 を 有 す る Co 基合金 を，　 Cr 基合 金 の

（100）配向面上 に 薄膜 と して 堆積 した 際に ，Co 一基 合金 結晶

が 配 向制御 を受 け る こ とに よ り磁化容易軸 が 膜面内方向に

配 向す る こ と が 長手 磁 気記録媒体 の 基本 と な っ て い

る
11）・　 12）．こ れ は通常 は六 方晶 Co 基合金の 優先配 向面 とな

る 最密面 で ある c 面 （（001）面 ） が 基 板面 に 平行 と な る よ

り は，Cr （100）面 あ る い は （llO）面 と Co （100）面，（110）

面 あ る い は （101）面が ヘ テ ロ エ ピ タ キ シ ャ ル 的 に Cr 層 に

整合 した ほ うが エ ネ ル ギー
的 に 有利 で あ る こ と に よ る，し

か しな が ら上記の エ ピ タキ シ ャ ル 関係 は 局所的 な もの で あ

り，さ らに Cr 配 向 の 2 次元 ラ ン ダ ム 性 や微結 晶組 織 構 造

に よ り，面内方向の 成長 に 伴 い 対称性や 格子長の 不整合が

大 き くな る． こ の た め Co 基 合金膜厚が 増加 して い け ば，

や が て 界 面 で の 配 向制御 の 影響 は 低下 し，CQ 基合 金 自体
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Fig．　l　ilf
−ff　hysteresis　loops　of　trilayered　films

with 　 a　 5−nm −thick　 Co83Cr卩 layer　 for　 various

thicknesses　of 　a 　Co67Cr33　intermediate　layer　de−

posited 　at 　R ，T ．
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Fig ．2　Surface　 grain 　 size ［D］Al，M 　 and 　 its　devia −

tion σ as 　 a 　 function　 of 　Ti　 content 　 C・1・、　 in　 the 　 Cr

underlayer ．　 AFM 　images 　for　various 　Crl　are 　also

shown ．

の エ ネ ル ギ
ー
安走状態で あ る最密面配向 に 移行 す る こ とが

予 想 さ れ る．例 と して 室 温 状態 で 製膜 した 200nm 厚 の

Cr 層上 に 堆積 した Co −Cr 合 金 薄 膜 （Cou3Crt7／Coc，7Cr ／i：i

．二層 構造） の 膜厚 が 磁 気特 性 に 及 ぼ す 影 響 を 調 べ た 実験結

1098

果 を Fig．1 に 示す
13）．　 Cr 層上 に Co67Crx3　e を 介 して 強磁

性層 で あ る 5nm の COH／ICr17 層 を堆積 させ て い る．こ こ で

CQ67Cr33層 は COs ：iCr1 ア
　maと結晶的 に は ほ ぼ 同 じ性質を有

して い る と考 え られ る が，高 Cr 濃度 の た め 常磁 性状 態 と

な って い る．こ の た め 強磁性磁 化特性 と して 現 れ る の は 結

晶成長 と して連続的 に 成長 した Co8gCr17層 の 磁化 と考 え

られ，Cr界面 か らの 距離 （Co67Cr33層 の 層厚 に対応） に対

応 し た Co −Cr 合金 の 磁化特性 を 評 価 で き る．図 よ り，

Co8 、iCr … eeが Cr 層表面 に 近 い 場合 に は面 内方 向 に 大 きな

磁 気異 方性を有して い るが，CO67Cr33層 の 層厚が 増加 し界

面 か ら遠ざか る ほ ど垂直磁化 ル ープ の 傾斜 が大 き くな り垂

直磁 気異方性成分が 顕在化す る よ うに な る．こ れ は膜厚 の

増加 に 伴 い，Co −Cr 合金薄膜中で c 軸面 が基 板面に 平行 と

な る 配向 した結晶粒 の 割合 が大 き くな る こ と に 対応 す る も

の と考え られ る．

　Cr 下地層中に Ti な ど を添加 して 記録層 の 磁 気特性を制

御 す る こ とが で き る
1’1〕．15 ），Fig．2 は 20　nm 厚 の Co −Cr−

Ta 層 の 下地層 で あ る 50　m 厚 の Cr 層 に Ti を添加 した 場

合 の AFM 像 と こ れ よ り得 られ た 表面粒子サ イ ズ ［D］へFM

とそ の 分散 σ の Ti添加量 CTi依存性 で あ る．　 Ti 量 が 10

at ％程度 で 粒子サ イ ズ の 微 細化 と均
一

化 が達 成 され て い る

こ と が わ か る．X 線 回 折の 結果か ら 10at ％ 程度の Ti 添加

に よ り Co 結晶 の a 軸 と Cr 結晶の （100）面 の 〈llO＞方向

との ミ ス フ ィ ッ ト率 が ほ ぼ 0 と な る こ と が 確認 さ れ て い

る．こ の こ と よ り微粒子型 の エ ピ タ キ シ ャ ル 効果 を 使用 す

る 場合 で も， ミ ス フ ィ ッ ト率 を 下げ る こ と が 基本的 に 有効

で あ る こ と が わ か る．

　 しか しな が ら，必 ず しも エ ピ タキ シ ャ ル 成長を使用す る

と は 限 ら な い 手法で も，膜堆積初期過 程 に お け る 粒成長 や

結晶配 向を制御す る こ とが 盛 ん に 行 わ れ て い る．こ れ ら の

場合の 成長機構に，界面で の 表面 エ ネ ル ギー
や 弾性 エ ネ ル

ギー
の 考え 方を 導入す る と 兎通 しが たっ 場合が 多 い．次節

か ら は こ の う ちの 表面 エ ネ ル ギー
に つ い て 考察 した い ，

3． シ ード層の 表面 エ ネル ギ
ー

に よ る薄膜 の 成長様 式

　ス パ
ッ タ法 に よ り磁性層 を作製す る場合，薄膜 の 成長過

程を 理 解す る 必 要が あ る．飛来 して くる 原子 の 基板 （あ る

い は シ
ー

ド層）上 へ の 膜成長 は
一
般 的に 次 の よ うな成長過

程を と る．

　（1＞ ス パ
ッ タ原子 の 吸着．（吸着原子の 発生 ）

（2） 吸 着 した粒子 の 表面拡散 と衝突 に よ る ク ラ ス タ の 形

　　　成．あ る い は 再蒸 発 過 程，（吸 着原子の ク ラ ス タ化）

（3） ク ラ ス タ原子数 が 臨界値 を超 え る こ とに よ る安定核

　　　 の 生 成．

（4） 核 を球形 に す る表面効 果 と核 を 平 坦に す る 基板の 吸

　　　着作用 と の 平衡関係 か らの 核 の 形 状決 定．

　  　核 の 凝縮 に よ る連続膜 の 生成．（連続膜 の 生 成 ）

　成長初期段 階 の 膜 の 微細構造 は 核 の 形状 に よ っ て 決 ま
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り，そ の 核 の 形状 は 堆積速度や 基板 （シ ー
ド層）の 温 度，

堆積表面 の 清浄度や 吸 着力な ど に 大 きく依存す る と考え ら

れ る．な か で も，基 板 （シ ード層） の 吸 看力，す な わ ち表

面 エ ネ ル ギ
ー

は 核 の 形状 を 決 め る 重要 な 因子 と 考 え ら れ

る．そ こ で ，こ こ で は基 板 （シ ー
ド層 ） の 表 面 エ ネ ル ギ ー

に 着 目 して 薄膜の 成長過程 に っ い て 考察す る．この 表面 エ

ネ ル ギ ーは，液体 や 固 体の 結合 力 と同 種 の 力で あ り，分子

間の 相互作用，すな わ ち van 　der　Waals 九 ク
ー

ロ ン カ，

電 子 交 換 力 な どの 引 力 が その 力 の 根 源 で あ る
16 ）．しか し，

こ の 表面 エ ネ ル ギ ー
は 薄膜の 粒子形態 に 大 き く影響 を及 ぼ

し，基板 （シ ード層 ） の 表面 エ ネ ル ギーの 大小 に よ っ て 薄

膜 の 成長様式 は 大 き く変わ る．Fig．　3 の よ うに，そ の 薄膜

の 成長様式 は次の 二 つ に 大 き く分類す る こ とが で き る
m ．

　（1） 3 次元結晶粒成長 ： Volmer −Weber 型 （VW 型）

　（2） 層状結晶粒成 長 ： Frank −van 　der　Merwe 型 （FM

　　　 型）

　層状 に 成長 した 自身の 連続層 が，そ れ以 降の 3 次元 結 晶

粒成長 の 下 地 層 と して 機能す る Stranski−Krastanow 型

（SK 型 ） もあ る が，こ こ で は省略 す る．　 VW 型 は基 板 上 に

原子が 凝集 して 安定 な核が で き，核 が 3 次元的 に 成長す る

型で ，大部分 の 薄膜形成 は こ の 型 で 起 こ る．こ の VW 型 の

薄膜成長 に お け る 堆積物質 A と基 板 B に 対す る 表面 エ ネ

ル ギ ー関 係を 考察 して み る．A と B の 表面 エ ネ ル ギ ーと接

触角 θの 関係 は Young −Dupre の 法則に よ り

　　γAB
＝

γB
一

γへ COS θ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）
と表 さ れ る．こ こ で γAB は A と B の 界面 エ ネ ル ギ ー，γA

と γB は そ れ ぞ れ A と B の 表面 エ ネ ル ギ
ー，θ は基 板 に 対

す る 安 定 核 の 接触角 で あ る，式 （1）が 成 立 す る た め に は

cos θ＜ 1 よ り，（γ1一 γAB ＞＜γA を満足 しな け れ ば な らな い ．

しか し，通 常 γAB ＞ 0 の た め ， γB く γA で あ れ ば 当然成立 す

る．した が っ て ，堆積物質 A の 表面エ ネ ル ギー
が 基板 B の

表面 エ ネル ギ
ー

よ り高 い と，こ の VW 型 成 長 様 式 に 従 う．

　
一

方，基 板 の 表面 エ ネ ル ギ ーが高 い 場合，あ る い は基 板

と薄膜 の 原子同士 の 相互作用 が強 い と きに は 層状 の 粒成長

で あ る FM 型 の 成長 と な り （γB
一

γ八 B ）〉 γへ の 関係が 要求 さ

れ る．

　 前 述 した よ うに，薄 膜 成 長 に 大 き く影 響 を及 ぼ す表 面 エ

ネ ル ギー
は 原子ある い は 分子間の 引力 が起源 で ある．した

が っ て，そ の 大 きさ は原 子 の 配 列 や表面 処理 に よ っ て 制御

で き る と考 え られ る．そ こ で，筆者 らは シ
ー

ド層 の 表面 エ

ネ ル ギ
ー

を制 御 す る こ とに よ り，磁 性 薄膜 の 微 細 結 晶構 造

制御 を試 み た．

4．表 面エ ネ ル ギー
の 測 定

　各 シ
ー

ド層 の 表面 エ ネ ル ギ ーの 算出 は拡張 Fowkes 理

論
ls｝

を 用 い た ．ま た 表面 エ ネ ル ギー
の 目安 と な る 基板 や

シ ード 層の 付着力 は原子間力顕微鏡 AFM を用 い て 薄膜 と

チ ッ プ の 接触力か ら求 め た．

　Fowkesl3 、
は 表面 エ ネ ル ギーの 構成成分 を 宅 に London

の 分散力 と仮定 し，固体 と参 照 液体 が 接触す る と き，界面

で の 分子移動過 程 に よ る表面エ ネル ギ ーの 滅少分を 各物質

の 分散力成分 （固体 彊，参照液体 遅） の 幾何平均厮 万

と して 表 した．した が っ て ，固 体の 界面領域で の 表面 エ ネ

ル ギー
は （γs

一瀟 石 ），液体の 界 面領域で の 表面 エ ネ ル

ギ ーは （γL
− 」肅 〉と な る．結 果 的 に 界 面 エ ネ ル ギ ー

γST．は 次の よ うに 表す こ とが で きる，

　　γsL
＝

γs 十 γL
− 2　（γ s

・
γ｛）　　　　　　　　　　　　　　 （2＞

　式 （2）と平衡状態 を 表す Young の 式 で あ る γsL ＝
γs
一

substratc

〔a ）Voln】じ r−Wcbcr　growth　rype　　〔b｝Frank・van 　der　Merwe 　growth 監ypc

Fig．3　Schematic 　illustration　of 　typical 　growth
of 　thin　films．
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Fig．4　ScheInatic　illustration　of 　 a　force　curve 　and 　 situations 　of 　the 　tip　and 　the 　sample 　surface 　in　AFM
observation ．
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Table 　l　Surface　energy 　of　various 　kinds　of

filmsSpccimcn

Fi！m 　thicknessSur 伽cc 　cncrg ン．m 丿’m2

SIthmmm 2011m ∬

SiO．／Si（Siwafbr｝　　「 30〔lnm1500 μm 101

Pt 匸hin　mm
5nm 37

10nm 74

Pdthi【1 症 lm
3nm 49一

　　　　10nm 38

　　Ni −Fe−Othin 　film
〔reactive 　spu 貫 crcd 　m

O ノ（Ar
−0．）of 　1〔｝vol ％）　一 一

10nm 27

Nl−Fe一αNi−Fe ［hm 行1111
　（naIurally 　oxidized

　　　　 ［hin　mm ）

2nm ド200　nm
〔Oxidcl 〔Ni

・Fじ〕 47

Table 　2　 Adhesive 　force　of 　 various 　kinds　 of

films　estimated 　from 　force　curve 　 of 　AFM

Sp¢ cimen Film　thickn じssAdhcsivc 　fbrce，　nN

Sio，！Si（Si　wa 帽er ）　　　一 30011m！500 μm 725

3nm 655

Ni−Fethin　mm
10nm 735

Ni−Fe’Sithin　lilm

3nm 〆2nm
〔N1．卜c｝ （Sil

440

10nm 厂2nm
（Ni・1

．じ〕 〔Sり

475

γt．cos θ を組 み 合 わ せ る と，2ぜ孺 ＝
γ1、〔1＋ cos θ）と な

り，表面 エ ネ ル ギー
（London 分散力 ）の 大 き さ が わ か 一・て

い る参照 試液を用 い て 接触角 を 測定す れ ば，固 体の 表面 エ

ネ ル ギーを 求 め る こ とが で き る．北崎 ら 19）
は 表面 エ ネ ル

ギ
ー

の 構成成分 を 分散力 7
・d だ け で は な く，双 極子 モ

ー
メ

ン トに よ る 極性分子 間 力 γ
P，お よ び 水素結合力 腔 ま で 考察

して Fowkes 理 論 を 次式 の よ うに 拡張 した．

　　γ、
一

γ藍＋ γ書＋ γ耄　 　 　 　 　 　 　 　 （3）

　　γL
＝

γf．十 γ｛
’
十 γit　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4）

　　γ、（1＋ 。・・ θ）− 2G肅 ＋
，翫 ＋ （γ s

・
γb

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （5 ）

こ れ に よ り，分散力 と極性分子間力 お よ び 水素結合力の 大

き さが わ か る参 照 試液を用 い て 接触角 を測定す る こ とで 固

体，す な わ ち 薄膜の 表面 エ ネ ル ギ
ー

を見積 もる こ とが で き

る，本研 究 で は水，ヨ ウ 化 メ チ レ ン ，エ チ レ ン グ リコ
ー

ル

を 用 い て 薄膜の 表面 エ ネ ル ギ ーを算出 し た．

　 また，原子間力顕微鏡 AFM は原理 的 に プ ロ ーブ チ ッ プ

の 個 々 の 原子 と 薄 膜 表面 の 間 の 力 が 測定 で き る の で ，

フ ォ
ース カ

ー
ブ を 用 い て 薄膜表面 エ ネ ル ギ

ー
の
一

部 で あ る

van 　der　Waals 力 の 大 き さ に 比例す る チ ッ プ と薄膜 との 付

着力 を測定で きる
LO）．分子 サ イ ズ の チ ッ プ と 薄膜表面間の

付 着 力 は 10
−9〜10

− TUN の オ
ーダで あ り， こ の 力 は チ ッ

プ と表 面 を接触状態 か ら 引 き離 す の に 必 要 な 力に な る．実

llOO

際 に 対象表面 （基板，下地 層 な ど） を チ ッ プ に 向か っ て 接

近 させ，また離 して い く場合の フ ォ
ース カ ーブ と，そ の 各

点 に 対応す る チ ッ プ と対象表面 の 状 態 の 模式図 を Fig．　4

に 示 す．対象表面 を チ ッ プ に徐 々 に 近接 させ て 最初 に 接触

し た   の 点 と，接触 し た 状態 か ら徐 々 に 対象表面 を遠 ざ け

て，チ ッ プ が離 れ た点   の 間 で は対象表面 と チ ッ プ 間の 付

着力 が 働 くと考 え られ る，動作点  か ら離脱点  ま で の 対

象表面 の 移動距 離 を ha と し， チ ッ プ の バ ネ係数 を leとす

る と チ ッ プ と対象表面 の 付着 力 は F ；ん葭 で 与 え られ る．

本 研 究 で は バ ネ係 数 50N ／m の Si チ ッ プ を 用 い て 各種下

地層薄膜表面 の 付着力 を測定 した．

5．各種基 板 と下地 層薄 膜 の 表 面 エ ネ ル ギ
ー

　薄膜 の 内部で は，分子同士 の 引力相互作用 で 分子
・
っ に

及 ぶ 力 は 平衡状態 に な る．しか し，薄膜 の 表 面 で は 表面 の

垂直方向 に 密度 の 傾 き が で き，力の 均衡 が 破 れ る．す な わ

ち，表面 に 平行 な 方向で は 力 の 等方性 が維持 され るが，垂

直方向で は表面か らの 距離 に よ っ て 引力の 大 き さに 差が で

き る．こ れ が 表面 エ ネ ル ギーの 原因 とな る
11］．したが っ て ，

表面 エ ネ ル ギ ーは表面 の 形状，結晶構造，組成，膜厚，お

よ び酸化状態 な ど に よ って 変化 す る と考 え られ る．

　そ こ で，結晶配 向性や表面酸化状態お よ び 膜厚な どの 結

晶 構 造 が 違 う薄膜 の 表面 エ ネ ル ギ ーを 比 較 して み た．

Table　1 に 熱 酸 化 Si基 板 （SiO2／Si基板）と Si ス パ ッ タ 薄

膜，ま た 膜厚 が 異 な る Pt 薄膜 や Pd 薄膜 お よ び大気中で

自然酸化す る方法 で 作製 し た Ni−Fe℃ 薄膜 と 反応性 ス

パ
ッ タ に よ り作製 した Ni−Fe−0 薄膜 の 表面 エ ネ ル ギ ーを

示 す．こ れ よ り SiO2／Si基 板 は Si ス パ
ッ タ薄膜 と 比 べ て

約 2 倍 の 高 い 表面 エ ネ ル ギーを示 して い る こ とが わ か る．

ま た，Pt 薄膜の 場合，膜厚 5nm の Pt 薄膜が 37　mJ ／m2

に 対 して 膜厚 10nm の Pt 薄膜 は 74　mJ ／m2 の 表面 エ ネ

ル ギーを示 し，膜厚に 比 例 して 表面 エ ネ ル ギーが 増加す る

傾向が 見 え る．しか し，Pd 薄膜の 場合 は 膜厚 に よ る表 面 エ

ネ ル ギ ーの 変化 は ほ とん ど見 られ な か っ た．し た が っ て，

Pt 薄膜 の 場合 は膜厚を変 え る こ と に よ り表面 エ ネ ル ギー

を 制御で き る と 考え られ る．一一
方，自然酸化 した Ni−Fe 薄

膜 は 47mJ ／m2 の 表面 エ ネ ル ギーを示 して い る が，反応性

ス パ
ッ タ に よ り作製 した酸化度が よ り高 い と思 わ れ る Ni−

Fe−0 酸化膜 の 表面 エ ネ ル ギー
は 金属膜 と比 べ 約 55％ 程

度低 く，27mJ ／ln2 の 非常に低 い 表面 エ ネ ル ギーを 示 して

い る こ と が わ か っ た．こ の 結果か ら，Ni−Fe−0 薄膜 に お い

て は 膜 表 而 の 酸 化 度 が 高 くな る に 従 い 表面 エ ネ ル ギーが 減

少す る傾向が ある と言 え る．

　 さ らに，Ni−Fe 薄膜に お い て AFM チ ッ プ を用 い て 結 晶

配向性 に よ る付着力 の 変化 を調 べ た．ラ ン ダ ム 配向を 示す

薄 い 膜 厚 の Ni−Fe 単層膜 と Si シ ー
ド層 上 に 堆積す る こ と

に よ り最 密 面 で あ る （H1 ）面 が 膜表面 に 平 行 に 配 向 した

Ni−Fe／Si二 層膜 に お け る AFM チ ッ プ と の 付着力 を 測定
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　　　　（a ）　　　　　　　　 （b）
Fig．5　AFM 　images 　 of （a ）BaM （50　nm ）／Pt（10　nm ）

and （b）BaM （50　nm ）／Pt（4　nm ）．

した もの を Table 　2 に 示 す．こ れ よ り最 密面 で あ る （ll1）

面 が 表面 と平行 に 配向す る こ と に よ り付着力が 低減す る こ

と が わ か る．こ れ らの 結果か ら，薄い 膜厚や高い 酸化度お

よ び最 密面 を表面 と平行に 配向す る こ とに よ り薄膜の 表面

エ ネ ル ギ
ー

を 低減す る こ と が で き る と考え られ る．筆 者 ら

は こ の よ うな表面 エ ネル ギ ーの 制御方法 を 用 い て ，表面 エ

ネ ル ギーが異 な る シ
ー

ド層上の 磁性薄膜の 微細結晶構造変

化 を観察 した．

6．粒子サ イ ズ と結晶配向性 の シード層

　　　　表面 エ ネル ギ
ー

依存性

　表面 エ ネ ル ギーが 膜厚 に 比例す る 傾向を 示す Pt シ
ー

ド

層上 の 膜厚 50nm の Ba フ ＝ラ イ ト （BaFei20Lg＞薄膜 の 表

面 AFM 像 を Fig．　5 に 示 す．よ り低 い 表面 エ ネ ル ギー
の 膜

厚 4nm の Pt シ ー
ド層上 に 堆積 した Ba フ ェラ イ ト薄膜

（b）は，10nm の Pt シ ード層 上 の Ba フ ェ ラ イ ト薄膜 （a ）

と 比べ て 粒子サ イ ズ が 約 75％ に 微細化で きて い る．一
方，

Fig．6 は SiO2／Si基 板 と膜 厚 5nm の Si薄 膜 上 に 膜厚 5

nm の Co−Cr−Ta 薄膜を 250 ℃の 基板温度で 堆積 した と き

の 表面 AFM 像 を示 す．高 い 表面 エ ネル ギ ーを 示す Sio2／

Si基板上 に 堆積 した Co−Cr−Ta 薄膜 （a ＞の 粒子 サ イ ズ は

14nm で あ る が ，よ り低 い 表面 エ ネ ル ギーを もっ Si薄膜

上 の Co−Cr−Ta 薄膜 （b）の 場合 は 12　nm と小さ く な り，

か っ 優 れ た 表面平坦性を示 して い る． Sio2／Si基板 ．⊥二の 薄

膜 は 平均表面 粗 さ R、、が 0．43nm に対 して Si薄膜上 の 方

は 0．2nm と な っ て 表面平坦性が 大 き く改善で きて い る．

さ ら に，Si薄膜 は Co −Cr−Ta 薄 膜 の （OOI ）面 の 配 向 性 を向

上 さ せ る の に も有効 で あ っ た．Si薄膜 と Si窃 ／Si基板 上 に

膜厚 50nm の Co −Cr−Ta 薄膜 を 基 板 温 度 250 ℃ で 堆積 し

た場合，Fig，7 の よ う に SiO±，／Si基板上 の 薄膜 の c一軸分散

角 △θ50 は 11
°
に 対 し，5nm 膜厚 の Si薄膜 上 の 方 は 2．5D

と な り優れ た c一軸 配 向が 観 測 され た．Si薄膜 は 基本的 に は

ア モ ル フ ァ ス 構造で ある た め，上記 の 結晶性 の 向上 を エ ピ

タ キ シ ャ ル 効 果 で 説 明 す る こ と は で きな い．シ リサ イ ドな

ど の 前駆体 の 形成 の 効果 な ど も考 え ら れ る が，筆者 ら は 低

い 表面 エ ネ ル ギーの Si薄 膜 が Co℃ r−Ta 薄 膜 の 最 密 面 で

あ る （OOI）面の 結晶成長 を 促進 して い る と考え て い る．

　 Co −Cr−Ta 〔
−Pt）記録層 を 用 い た 2 層垂直磁気記録媒体

を構成 す る裏打 ち 軟磁性層 と して 多 く検討 され て い る Ni−

Fe 薄膜 上 に 直接堆積 し た 場合 と，よ り 低 い 表面 エ ネ ル

ギーを もっ Ni−Fe−O 中間層 上 に 堆積 した と きの 粒子 サ イ

ズ の 変化を観察 した．Fig．8 は Co−Cr−Ta 記録層を Ni−Fe

単層膜上 に 直接堆積 した 場合 〔a ）と ［Ni−Fe／Siコ6 の 多層 型

軟 磁 性 層 ヒに 直接堆 積 した 場合 （b），また Ni−Fe −O　LP 間 層

を介 して 堆積 した 場合 （c ）の AFM 像 を 示 して い る．　 Ni−

Fe 裏打 ち軟 磁 性層 を 多層化す る こ と に よ っ て Co−Cr−Ta

記録層 の 粒子 サ イ ズが 若干微細化 で きて い る こ とが わ か

る．こ の 粒子 サ イ ズ の 微細化 は 多層膜化 に よ る Ni−Fe 薄

膜 の 表面粒子 サ イ ズ の 微細化，ま た Table 　2 に 示 した よ う

に Si薄膜上の Ni−Fe 薄膜 に お け る表面 エ ネ ル ギー
低減 に

関連 す る と考え られ る．さ らに ，低 い 表面 エ ネル ギ ーを も

つ Ni−Fe−0 中間層の 挿人 に よ り Co −Cr−Ta 記録層 の 粒子

サ イ ズ が 中間層 の な い 場合 と比 べ 約 50％ ま で 低減 して い

る こ とが わ か っ た．こ の 結果 は，磁性層を低 い 表面 エ ネ ル

ギー
の シ

ー
ド層上 に 堆積す る こ とが 粒子サ イ ズ微細化 に 非

常 に 有効 で あ る こ とを 示 して い る と言 え る．低 い 表 面 エ ネ

ル ギ
ー

の シ
ー

ド暗 ヒに お け る こ の よ う な 磁性膜の 粒子の 微

　　　　　　　　　　　　　　　 （a）　　　　　　　　　　 （b）

Fig．6　AFM 　images 　of （a）Co−Cr−Ta （5　nm ）deposited　on 　SiO2／Si　substrate 　and （b）Co −Cr −Ta （5　nm ）deposited

on 　Si（5　nm ＞thin 　film（scan 　size ：300 　nm ）．
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Fig．7　Change　of　c−axis 　dispersion　angle △θ500f

Co−Cr−Ta 　layer　as 　a　function　of 　the 　thickness 　of

Si　seed 　layer，

（a）

幽

（b） （c）

Fig．8 　AFM 　images 　 of 　50 −nm −thick　Co−Cr−Ta
layer　depQsited　on （a）Ni−Fe（400 　nm ），〔b）［Ni−Fe

（65nm ＞／Si〔5　nm ）］6，　 and （c）Ni−Fe−0／［Ni
−Fe（65

nm ）／Si（5　nm ）］a　underlayers ．

　

　
　

　
　

　　 （a） （b）

Fig．9　（a ）MFM 　 images　 and （b）dependence 　 of

medium 　nQise 　level　on 　linear　recording 　density　of

Co −Cr−Ta −Pt（50nm ）／Ni
−Fe（200 　nm ），　Co −Cr−Ta −Pt

（50nIn ）／［Ni−Fe（50　nm ）／Si〔5　nm ）］4，　 and 　Co−Cr−Ta −

Pt（50　nrn ）／Ni
−Fe−0 ／［Ni

−Fe（50　nm ）／Si（5　nm ）］4．

細 化 は，膜形成時の 核形成サ イ ト密度が 高 くな る こ とに よ

る もの と考 え られ る．す な わ ち，低 い 表面 エ ネ ル ギ ー
の

シ
ー

ド層 は 膜形成初期段階 に お い て 核形成 サ イ トの 高密度

化 を もた ら し，こ の よ うな 核形成 サ イ ト密度 の 増加 が磁 性

膜 の 粒 子 サ イ ズ 増 大 を 抑制 し た もの と考 え て い る．

　さ らに ，Co−Cr−Ta −Pt／［Ni−Fe／Sill媒体 と Ni−Fe−0 中

llO2

（a） 〔b） （c ）

Fig．　10　AFM 　images 　of （a ）Fe −Co−B（160　nm ＞，（b）

Fe −Co −B （200 　nm ）／Ni−Fe（3　nm ），　 and （c ） Fe −Co−B

（200nm ）／Ni−Fe（10nm レSi（2　nm ）films，

間層 を挿入 した Co −Cr−Ta −Pt／Ni
−Fe −0 ／［Ni

−Fe／Siコ4 媒

体 の MFM 像 に よ る 磁化状態 と 記録再生特性評価時 の ノ

イ ズ レ ベ ル 変化を 見た．Fig．　9（a ）の MFM 像 に 示す よ うに

Ni−Fe−0 中間層上 に堆積 した Co℃ r
−Ta −Pt 記 録層 の 磁気

ク ラ ス タ は裏打 ち軟磁性層上 に 直接堆積 し た 膜 と比 べ て 微

細 化 さ れ て い る こ とが わ か る．こ れ に 従 い Ni−Fe −0 中 間

層が 存在す る媒体 は 高密度領域で の ノ イ ズ レ ベ ル が よ り低

い こ とが Fig．9（b）よ りわ か る．こ れ らの 結果 か ら，低 表面

エ ネ ル ギ ー
をもっ Ni−Fe−0 中間層 が Co −Cr−Ta −Pt 記録

層の 粒子微細化に 効果が あ り，低 ノ イ ズ 媒体作製 に 有効 で

あ る と考え て い る．

7．低表面 エ ネ ル ギーシ ード層 に よ る 高飽和磁化

Fe −Co−B 薄膜の 軟磁気特性改善 と高異方 性磁 界

　 2．OT 以 上 の 高 い 飽 和 磁 化 を有 す る薄膜を 得 る に は Fe −

CQ 合金系の 使用 が 不可欠 で あ る．微細化 を 図 る 目的で B

を 添加 した Fe −Co−B 薄膜 の 軟 磁 気特性を 改善す るた め に

は，結 晶 サ イ ズ の 制御が 必 要 と 考え られ る．そ こ で ，低表

面 エ ネル ギーの シ ー
ド層 を 用 い て，Fe −Co−B 薄 膜 の 微 細

構造 の 制御を試 み た
川 ．

　 AFM か ら測定 した 付着力が 725 　nN で あ る sio2／si幕

板 （a ＞や 655nN の Ni−Fe（3　nm ＞シ
ー

ド層 （b）お よ び 475

nN の Ni−Fe（10nm ＞／Si（2　nm ）シ
ー

ド層 （c ）上 に Fe−Co −B

薄膜 を 堆積 し た 場合 の 表面 AFM 像 を Fig．10 に 示 す．

SiO2／Si基板 よ り低 い 付着力を示す Ni−Fe（3　nm ）シ
ー

ド

層上 で は Fe ℃ o
−B 薄膜の 粒子 サ イ ズ は Sio2／Si　9 板 ヒの

場 合 に 比べ て 約 70％ ま で 微細化で きて い る．

　 と こ ろ で，Ni−Fe 層 を Si上 に 堆積 した場合 に も Ni−Fe

中の fcc結晶子 を （111）配向 させ る効果 が ある．　 Fig．11 は

2nm の Si層 と窒 化 Si（SiN。〉層 上 に 堆 積 し た Ni−Fe 層 の

X 線回折パ タ
ー

ン （a ）と電子線回折 パ タ
ー

ン （b）で あ る．

Si層 上 の Ni−Fe 層 中の （111 ）面配向 が 著 し く助長 さ れ て

い る こ とが わ か る．優先配向面 で あ る 〔111）i ］の 配 向 に よ

り，通常 の Ni−Fe 単層 よ り もNi−Fe／Si複合下地 層 の 付着

力 が 下 が っ た の は こ の 最 密面の 結晶配向性向 ヒに よ る 表面

エ ネ ル ギ ー低 下 に よ る もの と考え て い る．

　 こ の よ う に 付着 力 が 低 減 で き た Ni−Fe （10　 nm ）／Si（2
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Fig，11　Electron　beam 　diffraction（ED ）patterns　and 　X −ray 　diffraction（XRD ）diagrams 　of 　Ni−Fe／Si　arld 　Ni−
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Fig．12　 XRD 　pro租 es　of （a ）Fe−Co−B（160　nm ），（b）

Fe−Co −B（200　nm ）／Ni−Fe（3　nm ），　 and （c） Fe−Co −B
（200nm ）／Ni

−Fe（10nm ）／Si（2　nm ＞films

nm ）シ ー ド層 上 に Fe−Co−B 薄 膜 を 堆 積 す る こ と に よ っ

て，Ni−Fe（3　nm ）シ ー
ド層上 の 薄膜 の 粒子サ イ ズ が 25nm

に 対 し て Ni−Fe（10　nm ）／Si〔2　 nm ）シ ー
ド層上 の 薄膜 は

Fig．10（c）に 示す よ うに ，17，2　nm と な っ て 微細化 が 促進

され て い る．ま た， XRD か ら測定 した結晶 サ イ ズ に お い

て も，よ り低い 表面付着力の シ
ー

ド層 上の 薄膜で 微細化 の

傾向が観 測 され た．

　Fig．12 に 各 シ
ー

ド層 に 堆積 し た Fe−Co −B 薄膜 の XRD

ダイ ア グ ラ ム を示 す．こ こ で は よ り低 い 付着力を もっ 表面

上 に 堆積 し た Fe−Co −B 薄 膜 が 〔llO）面配向す る こ と が わ

か る．ま た，（b）の Ni−Fe（3　nm ）シ ー
ド層上 の Fe −Co−B 薄

膜 に お け る （110）面の 配 向度 △θ50 は 15．6Dで あ るが，よ り

低 い 付着 力 を 示す （c ）の Ni−Fe〔10　nm ）／Si（3　nm ＞シ
ー

ド層

上 の Fe−Co −B 薄膜 は 8．2°と な っ た．　 Ni−Fe 薄 膜 （ll1）面

の 結 晶 格子 と Fe−Co−B 薄膜 （110）面 の 結晶格子 に は格子

整 合関係が な い た め，エ ピ タキ シ ャ ル 成長 は考 え に くい ．

こ の よ う な場合 に は，シ ード層 上 の 薄膜 の 結晶成長 は 表面

エ ネ ル ギーを 低 減 す る よ う に 結晶化 す る もの と 考 え られ

る．さ らに，こ の よ う な 結晶 成長 は，シ ード層 との 相 互 作

用が 低 い 状況，す な わ ち 低 い 付着力 を もっ シ ー
ド層上 の 薄
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Fig．13　M −H 　characteristics 　of （a）Fe−Co −B（160
nm ＞，（b）Fe−Co −B （200 　nrn ）／Ni

−Fe（3　nm ），　 and （c）

Fe−Co −B（200　nm ）／Ni
−Fe（10　nm ）／Si（2　nm ＞films．

膜 で さ らに 促進 さ れ る と 考
．
え られ る．したが って，低 い 付

着力を持 つ Ni−Fe（10nm ）／Si〔2　nm ）シ ー
ド層上 の Fe −Co −

B 薄 膜 に お け る （110）最密面 の 優先配 向 は こ の 理 論 に 従 っ

た もの と考 え ら れ る．

　Fig．13 は各薄膜 の M −ffル ープ を示 して い る．保磁力が

日本応 用磁 気学会 誌　Vol ．27 ，　No，12，2003 llO3

N 工工
一Electronic 　 Library 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetics 　Society 　of 　Japan

粒 r一サ イズ の 微細化 と と もに 減少 さ れ て い る こ とが わ か

る．（a）の SiO2／Si基板上 の Fe −Co −B 薄膜 の 保 磁 力 は 67

0e を 示 す の に 対 し，（b＞の Ni−Fe （3　 nm ）と （c ）の Ni−Fe

（10nm ）／Si（2　nm ）シ ード層 に 堆積 し た Fe−Co −B 薄膜 は

210e ま で 大幅 に 減少す る，こ れ らの 結果か ら，低付着力

の シ ー
ド層 は多結 晶 牲 の Fe−Co−B 薄膜 に お ける 粒子 サ イ

ズ 微細化や 結晶 サ イ ズの 微細化，ま た結晶構造制御 に よ る

軟磁気特性改 善 に 有 効 で あ る と言 え る．

　 と こ ろ で 垂直磁気記録媒体用裏打 ち 軟磁 性 層 で は，デ ィ

ス ク の 径方向 に 数
．
自Oe 以 上 の 高 い 磁気異方性を付与す る

こ と に よ っ て よ り 高 い S／N 比 が 得 られ る と い う シ ミュ

レ ーシ ョ ン 結果 が 報告 さ れ て い る
221．筆者 らが 作製 した

Fe−Co −B ／Ni−Fe 二 層膜 で は Fig．13 に 示 さ れ る よ う に 非

常 に 高 い 異 方性磁界が 得 られ た L3）．その 磁気異方性 の 原因

は ス パ ッ タ 原子 の 斜 め 入射に よ る 内部応力差 に 起因す

る
24 旨．こ の よ うな 斜め 入 射効果 に よ る残留応 力 を活 か す た

め に も，低 い 表面 エ ネ ル ギ ーを もっ シ ード層 上 に 堆積す る

こ とが有効 と思 わ れ る こ と も興味深 い．表面 エ ネ ル ギ ーの

高 い Sio2fSi基板上 の Fe−Co −B 薄膜 は異方性磁界 は ほ と

ん ど観測で きな い の に 対 して ，表面 エ ネ ル ギ ー
の 低 い Ni−

Fe〔3　 nm ）シ
ー

ド層上 の 薄膜 は 約 2800e と い う非 常 に 高

い 異方性磁界を 示 した．異方性磁界 の 増加 と 同時 に磁 化困

難軸の 保磁 力 も 1　Oe
．
以下 と大きく低減 して い る．さ らに，

低 い 表 面 エ ネ ル ギ ーを示す Ni−Fe（10nm ＞／Si（2　nm ＞上 の

Fe−Co −B 薄膜 で は 異 方 性 磁 界 が 約 3800e ま で 向 上 させ

る こ とが で きた．

　 こ れ らの 結果 か ら，多結晶構造 で あ る Fe−Co −B 薄膜 の

粒 F サ イズ の 微細化 や 内部 ス ト レ ス の よ う な微細結晶構造

の 制御 に よ る磁気特性制御 に お い て 低 表面 エ ネ ル ギ
ーを有

す る シ ー
ド層が 非常 に 有効 で あ る と考 え て い る．

8．ま　 と　め

　磁 気 記 録 媒 体層 で あ る Co −Cr−Ta 薄膜 や Ba フ ェ ラ イ ト

薄膜 の 粒子 サ イ ズ 微細化，ま た多結晶 型 Fe −Co −B 裏打 ち

軟磁性層 の 微細結晶構造制御 の た め，シ ー
ド層 の 表面 エ ネ

ル ギー
を低減す る 方法 を筆者 らの 実験結果を も とに 説明 し

た．こ の 中で ，磁 性 薄 膜 の 形 成初期段階の 安定 核 の 大 き さ

や 形 状 を 決 め る 因子 の
一・

っ と して シ ー ド層 の 表面 エ ネ ル

ギ ー
の 重要性 を指摘した．表面 エ ネ ル ギーを 低減す る こ と

に よ っ て ，よ り小 さ く高密度 な成長核生 成が可 能 と な り，

粒子 サ イ ズ の 微細化 と低分散化 を促 進 で き る と考 え られ

る．ま た，シ ー
ド層 ヒの 磁 性 薄 膜 に お い て エ ピ タ キ シ ャ ル

成長が 成 立 しな い 場合，シ
ー

ド層上 の 薄膜 は 自身 の 表 面 エ

ネ ル ギーを 低減 す る よ う に 結 晶 成長す る こ とが 示唆 さ れ

る．今後 ま すま す要求 され るナ ノ メ ー
トル レ ベ ル の 膜厚 と

高度 な微細化 な らび に 磁気特性制御や 酸化物 グ ラ ニ ュラ
ー

媒体 の 偏 析構 造 や 配 向 制 御 な ど に お い て も，表面 エ ネ ル

ギ
ー

の 知 見 が 今後 ます ます 重 要 に な る もの と 考 え て い る．
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