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　The 　mechanis 皿 　for　 the　preferred　orientation 　of

hcp−Co ＜001 ＞ in　 Co −CoO 　 evaporated 　 magnetic 　 film

promoted 　 by　 a　 CoO 　 underlayer 　 was 　 investigated．　A

preferred 　 orientation 　 relation ，　 CoO ＜ 111 ＞〃Co ＜ OOI ＞ ，
was 　found　 in　 neighboring 　 crystallites 　 at 　the 　 interface
between 　the　CoO　 underlayer 　and 　the　magnetic 　layer．
The　 angle 　 between　CoO　＜ 111 ＞ 　 and 　Co　〈 001 ＞

neighboring 　 at 　the 　 interface　 was 　 measured 　in
high・resolution 　 electron 　 microscopy （HREM ） images，
The 　 mechanism 　is　explained 　in　terms 　 of　the　preferred

OrientatiOn 　relatiOn ．

Key 　words ： evaporated 　tapes ，　 underlayer ，　transmission
electron 　 microscopy ，　 orientation 　 distribution　 function，
orientation 　correlation 　function，　energy 　filter

1．は じめ に

　CoO 下 地 層 に よ’
・ て Co ℃ 00 蒸 着 テープ の 磁 気 特 性 ，特

に 保 磁 力 が 向上 す る こ とが 知 られ て い る。垂 直蒸着膜 にお

い て も，斜方蒸着膜 にお い て も磁 性 層 の Co 粒子 の c 軸分

布の 集中に よ る磁気特性 の 向上 が 報告され て い る
1） ・！），磁

化モ
ー

ドの 変化 に よ る Co 粒子 の 微細化も報告され て い る

3♪．東間 らは CoO 下地 層に よ る c 軸集中の メ カ ニ ズ ム を

CoO 下 地 層 の 表面 形状 に 注 目 して 説 明を試 み た
2 ）．本 研究

で は，下地 層 と磁 性 層 界 面 の CoO 粒 子 と Co 粒・子の 方 位 関

係 に 注 目 し，CoO 下地 層 に よ る Co 粒 子 の c 軸 集 中 の メ カ

ニ ズ ム を 明 ら か に す る 目的 で ，透 過 型 電 子 顕 微 鏡 （TEM ＞

で CoO 下 地 層 と 磁 性 層 界 面 の 構造 を解 析 し た ．

　　　　　　　　　　 2．実験方 法

2．1 試料

　試 料 は 、連 続 斜 方 蒸 着 法 で 作 製 した
4 ）．磁 性 層，下 地 層

と も に，蒸着 原 料 に Co を使 用 しポ リエ チ レ ン テ レ フ タ レ

ー
ト （PET ） フ ィ ル ム 上 に，入 射 角 度 を 基 板 法 線 に対 して

45
°−90

°
の 範囲 で 連続的 に 変化 させ て 成膜 し た ，

Tbble　l　Thickness　and 　magnetic 　characteristics 　of 　samples ．
一一一一一　　　　一一．．一　　　　　　　　　　　．一　　　　　　　　　　　　　　　．一．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一 Sample 　1Sample 　2

Thickness　Qf　Co・CoO 　magnetic 　layer170nm170nm

Thickness 　of 　CoO 　 underlayer 60nm ．

Saturation 　magnetic 　flux　density（Bs） 616mT672mT

Coercivity （Hc ） 136kAlm83kA ！m

Remanence 　squareness （Rs） 74．9％ 67，7％

　CoO 下地 層 と磁 性層 界面 の 構造 の 解析 に 用 い た Sample

1 と，比 較 に 用 い た 下地 層 の 無 い Sample 　2 の 膜厚 と磁 気 特

性 を Table　1 に 示 す．

2．2 電子 回折に よる C 。 粒子 の c 軸分布の 測 定

　Co 粒 子 の c 軸 分 布 の 測 定 に は，エ ネ ル ギー
フ ィ ル ター

TEM （200kV ） を 用 い た．Ω 型 の エ ネ ル ギ
ー

フ ィ ル タ
ー

で 非弾 性 散 乱成 分 を 除去 しな が ら，ミ ク ロ ト
ー

ム 法 で得 ら

れ た テ
ープ 長手 方向 （MD ＞の 断 面 試 料 σ）制 限 視野 電 子 回

折図形をイ メ
ージ ン グプ レ

ー
トに 撮影 し た，5

°
間隔で 測定

し た Co の 002 反 射付近 の 半径 方向 の 回折強 度か ら，バ ッ

ク グ ラ ン ドを 除去 し ロ
ー

レ ン ツ 近 似 で ピ
ー

ク 分離 し 得 られ

た面 積 を 回折 強 度 と した．こ の よ うに して Co 〈001＞ に つ

い て の 二 次 元 の 結 晶 粒 方 位 分 布 関 数 （Orientation
Distribution　Function＞ が 得 られ た

5〕
一’T ）．切片や 視野 に

よ る ば らつ きを 緩和 す る た め に，3 個 所 の データ （試料 の

体積 に換算 して 8．4 × 104nm3 ） を 平 均化 した．

2．3CoO 下 地層と磁性層界面の 艀析

　CoO 下 地 層 と磁 性層界面 の 解析 は，電界放射型 の 電子 銃

を搭 載 した透過型電子 顕微鏡 （300kV ）に よ る高分解能観

察 と，高 速 フ ーリエ 変 換 （FFT ）に よ る画 像処 理 で 行 っ た．

高分 解能像 を フ
ー

リエ 変換 して 得 られ た FFT パ ター
ン の

Co　OO2 反 射，　 CoO 　111 反 射 、　 CoO　200 反 身1の ス ポ ッ トを

逆フ
ー

リエ 変換 し得 られ た 再 生 像 か ら，界 面で 隣 接 す る約

400 箇所の Co （001＞ と CoO 〈111 ＞や CoO （100 ＞ との

成す角度の 測定を 行い ，CoO 下地 層 と磁 性 層 界 面 の CoO

　 　 　 　 　 　 　 　Normal 　direction

一

Obclirection
CoO　underlayer

】d9，10bse ・vation 　diiection．

en
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粒子 と Co 粒 子 の 優先的な方位 関係 を 求 め た．断面 試料の

作製 は ，イ オ ン ミ リン グ 法を用 い た ．試 料 の 模式図と断面

観察方向 を Fig．1 に 示 す．

　　　　　　　　　 3．実験纈 龍考察

3．1 磁性層の構造

　Fig．2（a）に Sample　1 の 断面 TEM 像を，　 Fig．2（b）に磁

性層 部分 の 制 限視野電子回 折図形 を示 す ．試料 の 膜 面 方向

を 0
°

と して ，CoOO2 反 射 の 強 度分 布 を反 時 計 方 向 に 測定

（a ）

　 Selected　area

／

0

し，得 られた結晶 粒 方位分布関数 を Fig．2（c）に 示 す ．
Sample　2 に つ い は，　 Fig．3（a），（b），（c ）に示 す．

　Fig．2（b）と Fig．3（b）の 電 子 回折 図形 を 見 る と，ど ち らの

試料 も hcp・Co の 002 反 射 が カ ラ ム の 成長 方 向 へ 集 中 し て

い る．コ ン ト ラ ス トが 対 数 で 表 され る 回 折図 形 を，線形で

数値 化 し バ ッ ク グ ラ ン ドを 除 去 する と，Fig．2（c ）と Fig．3（c）
が得 られ る ．Sample 　1 の hcp・Co の 002 反 射 の 集中が 顕

著 に な り，CoO 下 地 層 に よ る hcp・Co の カ ラム の 成 長 方 向
へ の c 軸分布 の 集中の 促 進 が 明瞭 に 示 され た．

（q）．

　 Selected　area

／
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Fig，2 （a ）Cross−sectional 　TEM 　image　 of 　Sample 　l
with 　underlayer ．（b）Selected　area 　electron 　diffraction
pattern　Qf 　the　magnetic 　layeL　（c ）　Orientation
distribution　function　obtained 　from　Co　OO2　reHection

intensities　in　the 　electron 　diffraetion　patterns ．
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Hg ，3 （a ） Cross−sectional 　TEM 　 image　 of 　Sample　 2
withQut 　 underlayer ．　 （b）　 Selected　 area 　 electron

diffraction　pattern　of 　the 　magnetic 　layer．（c）Orientation
distribution　 funetion　 Qbtained 　from　 Co　OO2　 reflection

intensities　in　the 　electron 　diffraction　patterns ．
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3．2C 。0 下地層 の 構遣

　Fig．4（a）に Sample 　1 の 高分 解能 像 を，そ の FIM ］パ タ
ー

ン を Fig．4（b）に 示 す．得 られ た ス ポ ッ トの 大 部 分 は Coo の

格 子 に よ る もの で ，111 反射 の ス ポ ッ トが膜 面 法線 方 向 に

集中 し て い る．CoO 〈111＞軸が膜 面 法 線 方 向 に 集中 し て い

る と考 え られ る．CO304 の 弱 い 反 射 も わ ず か に 見 ら れ，

CoaO4 も含 まれ て い る．CoO の 111反 射 と 200 反 射を逆 フ

ーリエ 変換 して 得 られ た再 生 像を Fig．4（c）に 示 す．明る く

見 え る部 分 は CoO 粒 子 を示 し，下 地層 の 下 部で は 10nm 以

下 の 小 さ な粒 子 が 多 く，上 部 に い くに 従 っ て 細長い 粒子 が

膜 面 法 線 方 向 を 向い て 形 成され て い る．

Fig．4 （a）Cross−sectional 　HREM 　image 　of 　Sample 　L
（b）Digital　diffractogram　of 　the　HREM 　image ．
（c） Cross−sectional 　 processed 　 image　 obtained 　 by
inverse　FFT 　using 　CoO 　111　and 　CoO 　200　reflections ．

3．3CoO 下 地層と磁性層界面 の 構造

　Fig．4（a ）の 白枠 で 囲 ん だ 領域，即 ち下地層 と磁 性 層 近傍

の 高分 解能像を Fig．5（a ＞に 示 す．下 地層最表面 の CoO 粒子

（111）面 ，（200）面 と初期磁 性層 の Co 粒子 （002）面 の ，各 格子

と そ の 隣 接 状 態 が観 察 され て い る．各格 子 は，Fig，5（b）に

示 す FFT パ タ
ー

ン の 各 反 射 の 逆 フ
ー

リエ 変 換 で 確 認 され

た ．Fig．5（a ）の 下地 層 と磁 性 層 の 界 面 で 隣接 す る結 晶 子 の

Co 〔001陣由と CoO 　llll】軸の 成す角度 を測定 す る と 0．5
°

と

日 本応 用磁 気学会誌 　Vol，28，　No，3，2004

↑Surface　side

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ↓Substrate　side

Fig．5 （a ）Cross・sectional 　HREM 　 image　 at 　the
interface　between 　the 　 CoO　 underlayer 　 and 　the
magnetiC 　layeL
（b）Digital　diffractogram　of 　the 　HREM 　image ．
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Fig．6　Histogram 　 of 　 angles 　 between 　 neighboring

Co ＜001 ＞ and 　CoO ＜ 111＞ at 　the 　interface　（this　can

be　named 　the
”
orientation 　correlation 　function”），

68．4
°

だ っ た．こ の よ うに して 複数の 高 分 解 能 像 の 界 面 で

隣接す る Co　 IOOI］と CoO ［111］の 成 す 角度 を測 定す る と，

Fig，6 の よ うな ヒ ス トグ ラ ム が 得 られ た．　 o
°

付近と 70
°

付 近 に集 中 が 見 られ る．

　O
°

付近 の 集中は，界面 で 隣接す る Co 粒子 と CQO 粒 子

の Co 〈001＞〃 CoO 〈111＞の 優先的 な方 位関 係 を示 し て い

る ．・一
方、70

°
付近 の 集中に つ い て 考察 し て み る と，CoO

粒子 は 面 心 立 方 （fcc＞構 造 な の で ，｛111］Whか ら 70，5
°

の 方

向 に も （111＞ 軸 が存 在 し て い る，O
°

付 近 に 集 中 が あ る こ

とを考慮する と，70
°

付近の 集 中は 界面 で 隣接 す る Co 粒

子 と CoO 粒 子 間 の Co 〈001 ＞〃 CoO 〈111 ＞ の 優 先 的な 方

位 関 係を反 映 して い る．

　 こ の よ うに 多結晶 中で 隣接 す る二 つ の 結晶 の 優先的な方

位 関 係 を統計的に 求 め た 関数 を 「結晶粒方位相関関数 」

（Orientatton　Correlation　Function ） と呼ぶ こ とに す る．

　
．一

方，Co 〈001＞ と CoO 〈100＞ の 成 す 角 度 に つ い て も

測 定 した．Fig．5（a）で 隣 接 す る Co 〈001＞ と CoO ＜100 ＞

の 成 す 角度 を測 定す る と，54 ．1
°

だ っ た．こ の よ うに して
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Fig．7Histogram 　 of 　angles 　between　 Co ＜001 ＞ and

CoO ＜ 100 ＞ neighboring 　at　the　interface
（orientation 　correlation 　function）．

得 られ た Co 〈001＞ と CoO 〈100 ＞ 「結晶 粒 方 位 相 関 関 数」

を Fig．7 に示 す．　 Fig．6 と同 じ高分解能像を用 い た が 隣接

す る Co 〈001 ＞ と CoO 〈100＞ の 成す角度は 37 箇 所 しか

で きなか っ た．下 地 層 の CoO 粒子 は （111 ＞軸 が 膜 面 法線

方向 を向 い て い る の で，断 面 試 料 を高分 解能観察 し た 場合 ，
CoO （111）面 に 比 べ て 観 察 され る CoO （200）面 が 少 ない た

め で あ る．下 地 層 と磁 性 層 界 面 で 隣接す る CoO 　〈100＞ と

Co　（001＞ の 「結晶粒方位相 関 関 数 」 （Fig．7＞は，40
°

か

ら 60
’

付近 に 集中が 見 られ る．CoO 粒 子 は 面 心 立 方 （fcc）

構 造 な の で ，［100］軸 か ら 54，6
°

の 方向 に く111＞ 軸 が存在

して い る．した が っ て ，Fig．7 の 50
°

付近 の 集 中 は，　Fig．6
の 0

°
付近 や 70

°
付 近 の 集中 と同 じ意味を持 ち，界 面 で 隣

接す る Co 粒子 と CoO 粒 子 問 の Co 〈001＞〃 CoO （111 ＞

の 優先的な方位関係を裏付 け る結 果 とな る．

3．4C 。 粒子 の c 軸分布が集中するメカニ ズ ム

　CoO 下 地 層 に よ っ て ，磁 性 層 の Co 粒 子 の c 軸 分 布 が集

中す る メ カ ニ ズ ム は ，以 下 の よ うに 考 え られ る，その モ デ

ル 図 を Fig．8 に 示 す．

1 ）　CoO 下 地 層 は 上 部 ほ ど粒 子 が細長 く，　 CoO 粒 子 の

　　　〈111＞軸が膜 面 法 線方向 に 集中する，

2 ） CoO 粒 子 は 正bc構 造 な の で ，膜面 法線方向か ら70，5D

　　 の 方向に も 〈111 ＞軸が 存 在 す る．

Magne

CoO 　un

　

剛

嬲譱

．

C 。 （・・1）

C ・ 0 〈111＞

0nm

Fig，8Schematic　diagram 　of 　the 　interface　between
the 　CoO 　underlayer 　and 　the　magnetic 　layer．

304

3 ）　 斜 方 蒸着膜 の 初期層は膜 面 か ら低角度 に成長 す る の

　　　で，膜 面 法 線 方 向 か ら 70．5
°

の 方向を向い た CoO

　　 粒子 の （111 ＞ 軸 に対 し，CoO 〈111＞〃 Co ＜001＞

　　　σ）方位 関係 で Co 粒 子 が成長 し，　 CQ 粒子 の c 軸分 布

　　　の 集中が促進 され た，

　Fig．2（b），（c）の 電 子 回折 図 形 と結 晶粒 方位 分布 関 数 を見

る と，Co 粒子 の c 軸分 布 の 中心 は 、膜 面 法 線 方 向 に 対 して

30
°

程 度 を示 し て お り 70
°

よ りもか な り小 さな値を示 し

て い る．Fig．2（a）の TEM 像 に 示す よ うに ，磁性層 は 成長

す るに した が っ て カ ラム が 弧 を描 き な が ら成長 し，磁性層

の 下部で は 膜面 法線方向に対 し大 き な角 度 で 成長す る が，
上 部 で は 小 さな 角度で 成長す る．Co 粒 子 の c 軸 は成長方向

に 向 きや す い と考え られ て お り
8），した が っ て Co 粒 子 の c

軸 分 布の 中 心 は，膜 全 体で は膜 面 法線方法か ら 70
°

よ り も

小 さな値を示す．

　
一
方，CoO 下 地層 の 無い Fig．3（b）の 電子 回折図 形 を 見 る

と，Co 粒 子 の c 軸分 布 の 中心 は膜 面 法線方向か ら 60
°

付

近 に 集中 し て い る よ うに 見 え るが，・IO
°

か ら 70
°

付近 ま

で 広 く分布 し て い る ．

4．まとめ

　透過 型電 子 顕 微 鏡 で 得 られ た 高分解能像か ら隣接粒 子 の

方向の 相関 を統計 的 に測 定 す る こ とで ，多結晶 に お ける 隣

接 し た 結晶の 優先的な方位関 係 を見 出 す こ とが で きた ．

　CoO 下地 層表面 の CoO 粒子 と初期 磁 性 層 の Co 粒 子 の 間

に，CoO ＜111＞〃 Co 〈001＞の 優先的 な方位 関 係 が 見 出 さ

れた．CoO 下 地 層 の 構造 は CoO 粒 子 の 〈111 ＞軸 が膜 面 法

線方向 に集中 し て い て ，膜面 法線方向か ら 70 ．5
°

の 方 向 に

も存 在 す る 〈111＞ 軸 と平行 に ，Co 粒 子 の 〈001＞ 軸 が成

長 す る こ とで，磁 性 層 の hcp・Co の c 軸分 布の 集中が 促 進

され た と 考え られ る．

文　　献

1）TTakayama ，　and 　K 　Ybshida：♂ 油 8η．　Sbc．，加刀．，15 （SuppL

　 No．　S2），1007 （1991 ）．
2）K ．Tohma ，　R ，　Sugita，　K ．　Y 〕shimoto ，　and 　T．　Ishida： 1とchnical
　 report 　o ／IEICE ，1M旺196−85，21 （1997 ）．
3）H ．Wako ，　S ．　Onodera ，　T．　SamotO ，　 et　al．： Digest　of　the　23・d

　Annual　Conference　on 　Magnetics 　in　Japan ，310 （1997 ）．
4）K ．Shinohara，　H ．　Y ）shida ，　M ．　Odagiri，　and 　A，　Tomag び JEEE
　 7｝rヨ刀 呂 ノ瞼 8 刀．，］M匿G −20 ，824 （1984 ）．
5）TIto ，　Y 　Iwasaki ，　Y 　Murakami ，　and 　D ．　Shindo：Digest　of 　the

　 26しhAnnual 　Conference　on 　Magnetics　in　Japan ，185 （2002 ）．
6＞S．Nagashima ：Aggregate 　structure ，　p．253 （Maruzen ，　Tbkyo，
　 1984 ）．
7）E．Furubayashi ：Recrystallization　and 　materiai 　structure ，　p．
　75 （Uchidarokaヒuho ，　Tokyo，2000 ）．
8）L．Abelmann，　and 　C．1．odder ：Thin 　Soiid 　一〉ノms ，305 ，1 （1997 ）．

2003 年 tO 月 23 日受理 ， 2004年 t月 15 日採録

日本応 用 磁 気学会誌 　Vol．28，　No ．3，2004

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　


