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GMR ／TMR 膜作製にお け る膜表面処理技術

Surface　Treatment　Techniques 　in　Fabrication　of　GMR 　and 　TMR 　Films
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　 This　paper 　describes　surface 　treatment 　techniques，
such 　 as 　 plasma 　 treatment 　 and 　 oxygen 　 exposure ，　 for

preparation　of 　GMR 　and 　TMR 　films．　 We 　found　that

when 　 an 　 oxygen 　 exposure 　process　is　apPlied 　on 　a　Cu
spacer 　layer　in　GMR 　film，　the　magnetoresistance 　MR
ratio 　and 　interlayer　coupling 　field　are 　improved　from
15．4％ to　163 ％ and 　from − 50e 　to − 130e ，　respective −

ly．　 In　TMR 　film，　both　plasma 　treatment　 and 　oxygen

exposure 　processes　improve 　the　Ml 〜ratio 　from　6．8％ to

more 　than 　27％ while 　slightly 　increasing　the　resistance

area 　product 　R 〆1　from 　3，2 Ωμ m2 　to　about 　8．O　9−Um2 ．
We 　also 　found 　that　the　interlayer　coupling 丘eld　 was

reduced 　from 　about 　900e 　to　less　than 　350e ．　 A 　surface

morphology 　study 　using 　AFM 　showed 　that　a　plasma

treatment 　 process 　 applied 　 before　 Al　film　deposition

reduces 　the　surface 　roughness 　of 　the　Al−oxide 　barr玉er

layer．　 We 　suggest 　that　this　is　the 　dominant 　factor　in

the　 origin 　 of 　MR 　 ratio 　improvement 　 and 　 interlayer

coupiing 　field　 reduction 　in　TMR 　film．　 The 　above 　 re −

sults 　 show 　that 　the 　plasma 　treatment 　and 　oxygen 　ex −

posure　techniques　are 　effective 　in　improving　the　per −

formance 　 of 　GMR 　 and 　TMR 　films．

Key　words ： GMR 　film，　TMR 　filrn，　interlayer　coupling ，
surface 　treatment ，　plasma 　treatment，　oxygen 　exposure

1． は じ め に

　Spin−valve 構造 の GMR 〔giant　magneto −resistance ）

膜
1）

は HDD （hard 　disk　drive）の 再生素子 と して 1998年

に 実用化 さ れ て 以 来，HDD の 記録密度の 向上 に 大 きな 役

割 を 果 た し て き た．一
方，TMR （tunnel　 magneto −

resistance ＞膜
z〕・／1）は GMR 膜 に 置 き換わ る次世代 の 再生 素

子 と し て 注 目 さ れ て お り，ま た MRAM4 ）・5｝
（magnetic

random 　access 　memory ）へ の 応用 に も大 き な 期待が 寄せ

られ て い る．こ れ ら GMR 膜 お よび TMR 膜 は数 nm オ
ー

ダーの 極薄膜 を積層 した 磁性多層膜で あ り t 積層界面に お

け る磁気的 な交換結合や ス ピ ン 依存伝導を 利用 した 高機能

素子で あ る．そ の た め 試料作製時に お い て は極薄膜 の 膜厚

制 御 の み な らず 界 面 の 制御 も十分に 考慮 しな け れ ば な ら な

い ．従来 の 半導体／電子 デ バ イ ス に お け る 多層膜作製 プ ロ

セ ス で は ， 薄 くと もせ い ぜ い 数十 nm 程度の 膜を単純に 1

層 1層積 み重 ね る よ う に 作製す る方法が
一
般的で あ り，積

層界面を 制御す る と い う こ とは ほ とん ど な か っ た。ま た 初

期の GMR 膜 もそ の よ うな 方法で 作製 されて い た．しか し

なが ら HDD の 記録密度 が飛躍的 に 上 昇 した 近年 に お い て

は従来の 作製方法の ま まで は さ らな る GMR 特性の 向上 は

難 し くな り，積層界面を制御す る技術が必要 と な っ て き

た，そ して 次世代の TMR 膜の 作製 に お い て は，こ の 界 面

制御技術 が TMR ヘ
ッ ドや MRAM 実現の カ ギ を握 っ て い

る と も言 え よ う．本稿で は，GMR ／TMR 膜の 界面制御 と

な る表面処理技術に っ い て 磁 気 と伝導特性を 中心 に 紹介す

る．

2，界 面粗 さ と Interlayer　Coupling

　GMR ／TMR 膜は 実用的に は 10層以 上 の 多層膜 で あ る

が ，GMR ／TMR 効果を 発現 す るの は磁性層 （ピ ン 層）／非

磁性層／磁性層 （フ リ
ー
層）の 3層構造の 部分で あ る．こ こ

隶》
ぼ

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 O

　　　　　　　　　　　H ｛Oe｝

Fig．1　 1nterlayer　 coupling 　field　Hi［、　is　defined　as
the　shift　of　the　MR 　hysteresis　curve ．
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Fig．2　∬ m 　as 　a　function　of 　Cu 　layer　thickness　for
spin −valve 　GMR 　film．
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で 非磁性層が Cu で あ る場合 は GMR 効果 を，酸化 Al の

よ うな絶縁層で あ る場合は TMR 効果を発現す る．非磁性

層 の 膜 厚 は Cu で 2 〜3nm ，酸化 Al で 1〜1．5　nm で あ

る，GMR ／TMR 多層膜 に お い て 重 要 な膜 特 性 は GMR ／

TMR 効果の 高抵抗 と低抵抗の 比率 （MR 比）で ある が，磁

気ヘ
ッ ドや MRAM へ の 応用を考 え た場合 そ れ以 外 の 膜特

性 も考慮 しな けれ ば な らな い ．そ の 中に interlayer　cou −

pling （Hi。）とい う膜特性が あ る．　 Ui。 は非磁性層 を介 して

ピ ン 層 と フ リー
層の 間 に作用す る磁気的な 結合で ある 。 視

覚的に は Fig．1 に 示す よ うに 印加磁界 と膜の 抵抗 との 関

係 を示す Ml 〜 曲線 に お い て ヒ ス テ リ シ ス の ゼ ロ 磁 界 か ら

の シ フ トと して 現れ る．GMR 膜で は Cu 層 が薄く な る ほ

ど高 い MR 比 が 得 られ るが，　 Cu 層 を薄 く して い くと Hi 。

が増大す る と い う トレ
ー

ドオ フ 問題 が あ る
6｝．磁気 ヘ

ッ ド

へ の 応用 を考え た 場合，H ［．は
一10　Oe か ら ＋ 100e の 範

囲に 入 っ て い なければな らな い，つ ま りCu 層 を薄く して

高 MR 比 を得 よ う とす る と き，い か に して ffi、、の 増大を抑

え る か が ポイ ン トとな る，

　Hinは大 き く分け る と二 つ の 起源 に よ っ て 発生 して い

る．一
っ は RKKY （Ruderman −Kittel−Kasuya −Yosida）

coupling と言 わ れ，ピ ン 層 と フ
1丿一層 の 相対的 な磁化方

向 が Cu 層厚 に 対 して 周期的に 平行／反平行状態 を と り，

そ の 結合磁界は Cu 層厚 が厚 くな るに つ れて 減衰す る．も

う
一

っ は，N6el’s　orange −peel　coupling と言わ れ，ピ ン 層

と フ リ
ー
層 の 相対的 な磁 化方向が平 行 に な る よ うに 強磁性

的に 結合 し，そ の 結合磁 界 は Cu 層厚が 厚 くな る に っ れ て

単調 に 減少す る．そ して 実際 に 観測され る Ui 、、 は Fig．2 に

示 す よ うに RKKY 　coupling と Neers　orange −peel　cou −

pling の 和 と して 現れ る，っ ま り Cu 層厚を 薄 く して い っ

た と き に 生 じ る ∫∫m の 増大を抑え る た め に は，N6el’s

orange −peel　coupling を小 さ くす る こ とを考 え れ ば よ い．

N6el’s　orange −peel　coupling の 発生 メ カ ニ ズ ム は N6el

mode1 よ っ て 説明 され て い るη・8｝．　N6el　model に よ る と強

磁性層 と非磁性層の 界面粗さが 大 き い 場合，Fig．3 に 示す

よ う に 界面の うね りの 山 に 磁極 が生 じる た め に ピ ン 層／非

磁性層界面と非磁性層／フ リ
ー
層界面が 強磁性的 に 結合 す

る． こ こ で N6el’s　orange −peel　coupling の 結合の エ ネ ル

ギーを ノ，うね りの 振幅を h，うね りの 波長を λ，二 っ の 磁

性層間の 距離 （＝ 非 磁 性 層 の 膜厚）を t，二 っ の 磁性層 （ピ

……………ミ靆鑿鑠鑼 　 h

鹽 爨靆 蕪
不

　　　　　　
．
A

Fig．3　Schematic　diagram 　of 　the　N6el　 model 　for

magnetic 　 pinned　layer （P）／non −magnetic 　layer

（NM ）／magnetic 　free　layer 〔F＞．
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ン 層 と フ リ
ー
層） の 磁 化 を そ れ ぞ れ MI・，　MF とす る と，結

合 エ ネ ル ギ ーと界面粗さ と の 関係 は次式 の よ うに 表 さ れ

る．

　　ノ；π
2
ん
2
μ oMFMp ／（厄 λ）exp （

− 2πf2
−
t／λ）

　 こ の 式 か らわ か る こ と は N6el’s　 orange −peel　 coupling

の 結合 エ ネ ル ギー
の 大 きさ は うね りの 振幅 h の 2 乗に 比

例 して い る と い うこ とで あ る．つ ま り界面が粗 い ほ ど結合

エ ネ ル ギ ー
は 大 き く な る の で あ る．こ の こ と か ら N 壱eVs

orange −peel 　coupling を 低減す る た め に は サ ブ ナ ノ メ
ー

トル オーダーで 極 め て平坦 な膜を作製す る こ とが 必要 と さ

れ る．

3．GMR 膜作製に お ける酸素暴露 プ 囗 セ ス の効果

　Spin −valve 構造 の GMR 膜 は 1991 年 に IBM の グ ル ー

プ に よ っ て 発表 さ れ て 以来
i
’
），材料 や 積層構造，成膜プ ロ

セ ス の 最適化 に よ っ て 目覚 しい 進歩 を遂 げ て き た．と りわ

け CoFe 磁性層
9 ），　 Ru を介した積層 フ ェ リマ グネ ッ ト

10〕，

NiFeCr シ ー
ド層

1u
の 三 っ は現在 の GMR ヘ

ッ ド に は欠 か

16

§ 15

董
逼

E 　14

2015106

・ 9，

0　
＝

・5

13　 　 　　 　　 　 　　 　 　　 　 　　 　 　　 ・10
　1．6　　1．8　 2．0　22 　　2．4　 2，6　 2，8　3．O

　　　　　 Cu 　thickness （nm ｝

Fig．4　Magnetoresistance　MR 　 ratio 　and 　interlayer

coupling 　field　Hi匸1　as　a　function　of 　Cu 　thickness 　for

spin −valves 　 with 　 a　 structure 　 of　 NiFeCr （4　nm ）／

PtMn （14nm ＞／CoFe （1．8　nm ）／Ru （0，9　nm ）／CoFe （2，2

nm ）／Cu （2　 nm ）／CoFe （1，3　 nm ＞／NiFe （2．5　 nm ）／Cu

（0．6nm ）／Ta （3　nm ）、

Ta （3　nm ｝

Cu ｛0．6　nm ｝

NiFe （2．5　nm ｝

CoFe ｛1．3　nm ）

Cu （2　nm ｝

CoFe （1．6　nml
CoFe ｛0．6　nm ｝

Ru ｛0．9　nm ｝

CoFe （唱．8　nm ｝

PtMn （12nm ｝

NiFeCr ｛4　nm ）

← on 　Cu　spacer 　layer
ぐ一〇nCoFe 　reference 　Iayer

〈
− in　CoFe 　reference 　Iayer

ぐ一〇 nRu 　spacer 　Iayer

Fig．5　Schematic 　diagram 　of 　the　GMR 　stack 　and

the　film　surfaces 　exposed 　to　a　low −pressure　oxy −

gen 　atmosphere 　in　this　experiment ．
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せ な い 技 術 で あ る，そ して こ れ らの 技術の 組合 せ に よ っ て

Fig．4 に示す よ う に最近 で は 実用 レ ベ ル の もの で もMR

比 が ゆ うに 15％ を超 え る よ う に な っ た．しか し な が ら

HDD の さ らな る 高密度化 へ の 要請 に 対 して よ り高 い MR

比 が求 め られ て い る．MR 比を上げる た め に は バ ル ク 中お

よ び 界面 に お け る伝導電 子の diffusiveな散舌Lを抑制 し，

ピ ン 層 とフ リ
ー

層 の 磁化 が平行状態 で あ る と き の mean

free　path を で きる だ け長 くす る こ と に あ る．その 代表的

な例 と して NOL （nano 　oxide 　layer）の ス ペ キ ュ ラ
ー
効果

に よ る MR 比 の 向上 が 数多 く発表 され て い る が 12）・13〕，磁

性層中 に 酸化物層 を 使 用 す る こ と に よ る デ メ リ ッ ト もあ り

実用化へ の 課題 は 少な くな い ．

　
一

方，筆者 らは 膜表面を極低圧酸素雰囲気に暴露す る こ

と に よ っ て MR 比 の 向上 を試 み た．酸素暴露 に よ る MR

比 の 向上 や Hi。
の 低 減 は過 去 に も何件 か 報告例

］4）・　15〕が あ

りそ の 効果 はすで に実証 さ れ て い るが ， 筆者 らの 実験例 で

は よ り実用的な spin −valve 膜構成を使用 して い る点 と，

実際に 生 産 ラ イ ン で 稼動 して い る 装置 と 同 じ もの を使用 し

て い る と い う点 が 他 の 例 と異 な る，本実験 で 使用 した

spin −valve の 膜構成は Fig．5 に 示 す よ うに 熱酸化膜付 き

Si基板／NiFeCr （4　nIn ＞／PtMn （12　nm ＞／CoFe （1，8　nm ）／

Ru （0．9　nm ）／CoFe （2，2　nm ）／Cu （2　nm ＞／CoFe （1，3　nm ＞／

NiFe ｛2．5　nm ）／Cu （0，6　nm ）／Ta （3　nm ）で あ る．酸素暴露

を行 っ た膜表面 は 1）Ru 上，2）reference 　layer （RL ）の

CoFe （2，2　nm ＞の 成 膜 を 0．6　nm と 1．6　nm の 2 回 に 分 け

た と きの CoFe （0，6　nm ）表面上，3）RL の CoFe （2．2　nm ＞

の 成膜を 1 回 で 行 っ た ときの CoFe （2，2　nm ）表面上，4）
spacer 　layer の Cu （2　nm ｝上 の 4 条件 に っ い て 調べ た．成

膜 は ア ネ ル バ の 磁 気 ヘ
ッ ド／MRAM 用 ス パ

ッ タ装置 「C−

7100」を使用 した．成膜前の 到達真空度は 5× 10
一

了 Pa以

下，成膜方法 は DC マ グ ネ ト ロ ン ス パ
ッ タ法を用 い ，成膜

中の ガ ス圧 は 0，02〜0，03Pa で あ る．酸素暴露 プ ロ セ ス は

成膜チ ャ ン バ ーと は別 の 真空 チ ャ ン バ ー
内で 行 っ た．こ の

チ ャ ン バ ーの 到達真空度は 2× 10−6Pa 以 下 で，酸素暴露

プ ロ セ ス 時 に は 0．02sccm の 酸素 ガ ス を導入 し圧力 を 2．6

× 10
− 5Pa

に 維持 した ．成膜後 に は 8kOe の 高磁界を印加

しなが ら 300℃ で 4 時間の 真空中熱処理を行 っ た ．GMR

の 測定 は直流 四端子法 で ± 2kOe の 高磁界測定 と ± 75

0e の 低磁界測 定を 各試料 に っ い て 行 っ た，

　 Fig．6〜8 は そ れ ぞ れ MR 比，昂 。，シ
ー

ト抵抗 R の 酸素

暴露時間 （暴露量）依存性 を示 して い る，酸素暴露 を施 さ

な い リフ ァ レ ン ス 試料 で は 15．4％ の MR 比 と
一50e の

Ui。が 得 られ て い る．　 Ru 上 に酸素暴露 した試料 の 場合，60

秒 （12Langmuir ＊ 1
＞の 暴露 で MR 比 が 15，8％ まで 上 昇 し

たが そ れ以 上 暴露す る と MR 比 は 単調 に 減少 した．　 Hi．と

R は酸素暴露時間 と と もに増大 して い るの で 膜が 平坦化 し

＊ 11 ．3 × 10
−4Pa

の 真空雰囲 気に 基 板 を 1 秒間暴露 した と きの

　 暴露量 を lLangmuir と定義 す る，
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Fig．6　Magnetoresistance　MR 　ratio　as　a 　function
of 　 oxygen 　 exposure 　 time　 for　 spin −valves 　 with

var 孟ous 　surfaces 　exposed 　to　oxygen ．
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た と は考え に くい．CoFe 　RL 中，　 CoFe 　RL 　b．を暴露 した

もの は それ ぞ れ 210 秒，180 秒 で MR 比が最大値 に 達 し，

そ の 値 は 15，8％，15．7％ で あ っ た．そ れ 以 上 暴露 す る と

MR 比 は 単調 に 減少 し た．こ れ は過剰 な 酸素暴露 に よ り

CoFe 層 の 酸化 が 進行 した た め と思われ る．　 R は酸素暴露

に よ り上昇す る が，MR 比 が 最大 と な る と こ ろ で 減少 して

い る こ とか ら こ の MR 比 の 増加 は Specular効 果 に よ る も

の と思 わ れ る．ま た 私．の 挙動 もほ ぼ MR 比 の 挙動 と ワン

ク して お り，MR 比 が最大 とな る と こ ろ で 私 。 は最小を と

る．こ れ はっ ま り酸素暴露に よ っ て 膜 の 成長 モ ー
ドが 2 次

元的に な り平坦 な膜が得 られ て い る と推察で き る．と りわ

け 3 次元的 な島状成長 の 傾向が 強い Cu の 成膜直前 の 酸素

暴露 （すな わ ち CoFe 　RL ．hの 暴露） に お い て そ の 効果が

顕著 に 現 れ て お り，私 ． は
一250e 以 上 の 非常に 大 き な負

の 値を示した．　 …方， Cu 表面の 酸素暴露 に つ い て は最大

600秒 まで の 暴露 に 対 して MR 比 は 緩や か に 上昇 し続 け

16．3％ に ま で 達 し た，R と 私．は と もに 暴露時間に 対 して

緩 や か に 減 少 す る挙動 を 示 した． こ れ は Cu 層 と CoFe 層

の 界面に存在す る酸素が Cu 層 と CoFe 層 の ミキ シ ン グを

抑制 し，diffusiveな散乱 の 原因とな る 界面 ミキ シ ン グ層

を 薄 く して い る た め と 考え ら れ る，

4． TMR 膜作製 にお け るプ ラ ズ マ トリートメ ン トと

　　　　　　　　 酸素暴露 の 効果

　TMR 膜 は そ の 高 い MR 比 か ら MRAM や 次世代の 磁気
ヘ

ッ ド
16｝

へ の 応用が 期待 され て い る，しか しな が らそ れ ら

実デ バ イ ス へ 応用す る にあ た り克服 しな けれ ば な らな い 課

題が い くっ か あ る．そ の
一

っ と して ピ ン 層 と フ リ
ー

層 の 間

に 作用す る Hi。を で き る だ け 低 く抑 え る こ とが 要求 さ れ

る．と りわ け磁気 ヘ
ッ ドの よ うに bias　point を 電流磁界で

調整す る こ とが で き な い MRAM で は素子 自身の Hin を ゼ

ロ にす る こ とが 望 ま しい．したが っ て TMR 膜 にお い て も

や は り Hi。を下 げる た め の 膜表面処理が 必要 と な る，以下

に TMR 膜 の MR 比 向上 お よ び Uil、低減 の た め の 手法 と

して の プ ラ ズ マ ト リ
ー

トメ ン ト
17）

（PT ）と酸素暴露 に っ い

て 紹介す る，

　PT は
．
元 々 GMR 膜 の H ［、、低減を目的 と して 筆者 らが 独

自に 開発 した表面処理 手法で あ る．プ ロ セ ス と して は低圧

Ar 雰囲気 に お い て 基 板 に RF バ イ ア ス を 印加 して 行 う逆

ス パ
ッ タ エ

ッ チ で あ る が ，従来の 基板表面 ク リーニ ン グ に

用 い られ る逆 ス パ
ッ タエ

ッ チ に 比べ る と投入す る Power

が 1 桁以上 低 い．従来 の 基板 ク リ
ー

ニ ン グ プ ロ セ ス で は 基

板 表 面 の 不純 物 を除 去 し，な おか っ 清浄 な表面 を 出 す た め

に 積極的 に 表面層を削 り取 っ て い た．一
方，PT は 成膜直

後 の 清浄 な金 属膜表面 に 対 して 行 うプ ロ セ ス で あ るの で 清

浄表面を出す とい う目的は な く膜表面を削 り取 る必要 はな

い．む しろ膜表面を 削 らな い程度 の ソ フ トな Ar イ オ ン 衝

撃が膜表面 に エ ネ ル ギ ーを与え る こ と に よ っ て 表面改質を

日木応用磁気学会誌　Voi．28，　No．　IL2004

行 う こ とが 目的で あ る．

　本実験 で 使用 した TMR 膜 の 膜構成 は 熱酸化膜付 き Si

基 板／Ta （5　nm ）／CuN （20　nm ）／Ta （3　nm ）／PtMn （15nm ＞／

CoFe （2．5　nm ）／Ru （O．85 　nm ＞／CoFe （2，5　nm ）／PT 　or 酸素

暴露／Al （0，56　nm ）／Radical　Oxidation （35　s）／CoFeB （3

nm ）／Ta （5　nm ）／Cu （20　nm ）／Ta （5　hm ）／Ru （7　nm ）で あ

る．PT と酸 素暴露 は い ず れ も Al 層 を 成膜す る 前 の CoFe

RL 上 に対して 行い，そ れ ぞ れ処理時間依存性を 調べ た．

酸素暴露 の 圧力 は GMR 膜 で 使用 した 条件 と 同 じ 2，6 ×

10
− 5Pa

を 使用 した ．成膜後 に は 8kOe の 高磁界を 印加 し

な が ら 270 ℃ で 5 時間 の 真空中熱処理 を 行った．TMR 膜

の MR 比 と RA （素 子抵抗 と サ イ ズ の 積） の 測 定は

CIPTI8 ｝

（current
−in−plane　tunneling ）法を用 い た．　 Hi、は

MOKE を 用い て 測定 した．

　 Fig．9 と Fig．　lo は そ れ ぞ れ MR 比 と RA の PT 処理
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Fi9．9　MR 　 ratio 　as 　a　function　of　treatment 　time

for　plasma 　 treatment （PT ＞and 　 oxygen 　 exposure

time （02　exp ．＞for　TMR 　films　 with 　surface 　treat−

ment 　of　the　CoFe 　reference 　layer．
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Fig．10　Resistance　 area 　 product 　RA 　as 　 a　 func−
tion 　 of 　treatment 　time 　for　plasma 　treatInent （PT ）

and 　oxygen 　exposure 　time （02　exp ，）for　TMR 創 ms

with 　 surface 　 treatment 　 of　 the　 CoFe 　 reference

layer．
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時間お よ び酸素暴露時間依存性 を示 して い る，表面処理 を

施 さ な い 膜で は RA 　＝3．2 Ω・μm2 で 6，8％ の MR 比を示 し

た，そ れ に 対して CoFe　RL 上 に PT を行う と，　 PT 処理時

間と と もに MR 比，　RA ともに 急激 に 上昇し，50 秒処理後

に は RA 　＝7．3　9一μ m2 に お い て 27．1％ の MR 比 を 得 た。一

方，酸素暴露 に つ い て は，酸素暴露を 行 う こ とに よ り MR

比 ，RA と も に
一

気 に 上昇 し，60 秒間の 暴露 で RA ＝8．0

Ω一μm2 ，　MR 比＝24．7％ を得た．そ の 後，暴露時間 と と もに

MR 比 と RA は 緩 や か 上昇 し，300 秒間 の 処理 で RA 　；

lO．7　St一μm2 ，　MR 比 ＝31，7％ に 達 した．　 PT と酸 素 暴 露 の

特性 の 違 い を よ り明 らか に す る た め に RA と MR 比 の 関

係を グ ラ フ 化した （Fig．11＞．　 Fig．11 に よ る と酸素暴露 の

方 が PT に 比 べ て わ ずか な が ら 高 い MR 比 が 得 られ や す

い が，RA も高 くな る こ とが わ か った．逆 に PT で は低 RA

を 得 る こ とが で き る の で ， 10Ωμm2 以 下の 低 RA が 要求

され る磁気 ヘ
ッ ド用 途 に は適 して い る と 言え る．Fig．12

は Hi
。

の PT 処 理 時間 お よ び酸素暴露時間依存性 を 示 して

い る．表面処理 な しの 膜で は Hi，， は 89，40e と非常に 高い
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値を 示 したが，PT を行 う こ とに よ っ て Hir，は 劇的に 下 が

り 50 秒後 に は 24，50e に まで 下 が っ た．一
方，酸素暴露

に っ い て も 私 、 低 減 の 効果 は現 れ，60〜300 秒 の 処理 で

34．6〜3L70e の 値が得られ た．こ れ ら表面処理 に よ る

TMR 膜特性 の 向上 は CoFe　RL 成膜後の Al膜 の 結晶成長

を 変調 させ て い る と考え られ，そ れ に よ っ て 界面 ミキ シ ン

グ層の 低減 や 膜の 平坦 化が 引き起 こ され て い る と推察 され

る．そ こ で PT や 酸素暴露に よ る界面 ミキ シ ン グ層の 低減

効果を間接的に 確か め るた め に CoFe ／Al （Ox ）界面 に お け

る magnetic 　dead　layer＊ 2
厚を評価 した．

　実験に 使用 した膜構成は Ta （3　nm ）／CoFe （2，3，5，5，7，5，

10nm ＞／Surface　Treatment／Al〔0，9　nm ）／Radica10xida・

tion（150　s）／Ta （3　nm ＞で ある。こ の 膜 に ，1）Ref．（表面処

理 な し，Al 層の Radical　Oxidation もな し），2｝No 　ST

（表面処理 な し），3）PT （プ ラ ズ マ ト リ
ー

トメ ン トあ り），

4）02exp．（酸素暴露あ り）の 4 種類の プ ロ セ ス を適用 し，

比 較 した．Magnetic　dead　layer は VSM 測定か ら得 られ

た各試料の 磁化量 を CoFe 膜厚に 対 して プ ロ ッ ト し，これ

を直線近似 して 外挿 し，X 軸 との 切片か ら求め た．ま た各

試料 と も270℃ × 5 時間の 熱処理 を行い ，熱処理前後 に お

け る magnetic 　dead 　layerの 厚 さの 変化 も調 べ た．そ の 結

果を Fig．13 に ま と め た．　 Ref，試料で は表面処理を施さず

な お かっ Al 層を酸化 して い な い た め，純粋 に CoFe 層 と

Al 層 の ミキ シ ン グに よ る dead　layer を 示 して い る．こ の

場合の dead　layer厚 は熱処理前で 0，8　nm ，熱処理 後 に は

1．O　nm に も達す る．つ ま り CoFe とAl の 組合せ は非常 に

界面 ミキ シ ン グを しやす い 系で あり，そ して その 界面 ミキ

シ ン グ層が CoFe の 磁性を消失 させ て い る の で あろ う と推

察 され る．それ に 対 して CoFe　RL 上 の 表面処理 は行 っ て

い な い が Al層の 酸化を行 っ て い る No　ST 試料で は，熱処
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Fig．13　Magnetic 　 dead　 layer　 thickness　for　 Ta ／

CoFe ／Surface　Treatment ／Al／Radical　Oxidation／
Ta 　with 　various 　surface 　treatments： 1）Ref．（＝no

surface 　treatment　 and 　 no 　 radical 　 oxidation ），2＞No
ST （＝ no 　 surface 　 treatment），3｝ PT （1 　piasma
treatment），　and 　4）02　exp ．（＝oxygen 　exposure ）．

＊ 2
磁 性が 消失す る こ とを 指す，
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理 前 の dead　layer厚 が 0．4　nm ，熱処理後 が 0，6　 nm で

あ っ た．Al層の 酸化を行 い ，　 AlOx層 を 形成す る こ と に

よ っ て Al の CoFe 層へ の 進行が 抑 え られ て い る と考 え ら

れ る． ．．・
方，PT を 行った 試料 は 本実験 か らは 表面処理 を

行 っ て い な い No　S　T 試料との 優位差 が 認 め られ ず，　 TMR

膜特性向上を裏 づ け る結果 は得 られな か っ た．No 　 ST と

PT の dead　layer は お そ ら くAl 層酸化時の 過酸化 に よ る

も の と考え られ，そ の た め に 同程度 の dead　layer 厚 に

な っ た の だ と思わ れ る．表面処理 と して 酸素暴露を行 っ た

02exp ．試料で は 熱処理前 の dead 　layer 厚が 0．4　nm ，熱

処 理 後が 03nm と dead　 layer 厚が 他 に 比べ て 薄 い ば か

りで な く， 熱処理 前後 の dead　layer厚が ほぼ 同 じで あ る

（こ こ で ，0，4nm と 0．3　nm の 違 い は測 定精度 を考慮 す る

と同等で あ る と判断 し た ），CoFe ／Al 界面 に 存在す る微量

の 酸素 が CoFe と Al の 界面 ミキ シ ン グを 抑制 し，な お か

っ Al層酸化時の 過酸化の 進 行 を も と ど めて い るの で あ ろ

う．

　最後 に PT に よ る 膜表面 の 平坦化効果を AFM 観察 に よ

り調査 した．Fig．14 は 先述の TMR 膜構成 に おい て Al 層

ドの CoFe 層 ま で 成膜 し， そ の CoFe 表面 を （a ＞何 も処理

しな い 場合 と（b）50秒間 の PT を行 っ た場合の 2種類に

（a ｝ No 　PT 〔b）　 50sPT

Fig．14　AFM 　 images 　 for　the 　 top 　 surface 　 of 　 as−

deposited　 films　 consisting 　of　Ta ｛5　nm ＞／CuN （20
nm ＞／Ta （3　 nm レPtMn （15　nm ）／CoFe （2，5　nm ）／Ru
（0．85nm ）／CoFe ｛2．5　 nm ）with 〔a）no 　PT 　and （b＞

50sPT 　of　the　CoFe　RL．

（a ｝ NoPT （b｝　 5DsPT

Fig．15　 AFM 　images 　 for　 the　 top　 surface 　 of

annealed 　 films　 consisting 　 of 　 Ta （5　nm ）／CuN （20

nm ）／Ta （3　nm ＞／PtMn （15　nm ）／CoFe （2，5　nm ）／Ru

（0．85nm ＞／CoFe （2．5　 nm ＞／Al （0．56　 nm ＞／Radical

Oxidation （35　s ）with （a ＞no 　PT 　and （b）50　s　PT 　 of

the　CoFe 　RL ．
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つ い て CoFe 　RL 層の 表面 モ ホ ロ ジー
を比較 した もの で あ

る．Fig．14 の 膜 は熱処理 を して い な い PT を行 っ た ま ま

の CoFe 層 表 面 を 見 て い るの で あ るが，膜 表 面 の 平 均粗 さ

（R ∂ と 2 乗平均粗 さ （RMS ）は 両試料 と も全 く同 じ値 を示

した．唯
一，最大高低差 （P 一の に お い て PT あ りの 膜 の 方

が 低 い 値を示 した が，AFM の 測定精度な どを考慮す る と

明確 な 優位差 と は 言 い 難 い．ま た 本試料 を 270 ℃ で 5 時

間の 真空中熱処理をした場合 に っ い て も調査 した が熱処理

な しの 場合 と同様 の 結果 を示 して お り，本結果か ら PT が

膜表面を積極的 に 平坦化 させ て い るわ けで は な い こ とが わ

か っ た．そ こ で PT は膜 の 表
．
面構造 を改質しそ の 上 の 膜の

成長 モ ー
ドを 変化 さ せ て い る の で は な い か と予想 し，PT

後に 0，56nm の A1層 を 成膜 し さ らに そ の Al 層 を酸化 さ

せ た膜 の 表面，っ ま り AIOx バ リア 層 の 表 面 モ ホ ロ ジーを

調査 した．Fig．15 は CoFe 　RL 上を 〔a ）PT しな い 場合と

（b）50 秒間の PT を 行 っ た 場合の 多層膜 に つ い て，熱処理

後の AIOx 層表面 の モ ホ ロ ジーを 比 較 し た も の で あ る．

AFM 像か ら も明 らか に PT あ りの 膜 の 方が 平 坦 で あ る様

子がわか るが，R 。，　RMS の 各数値 にお い て もPT あ りの 方

が 低 い 値 を 示 して い る．と りわ け P −V 値 に お い て は PT

な しで 2、69nm で あ る の に 対 して PT あ りで は 1．53　nm

で あ り明確 な優位差が 現 れ た．よ っ て 先述 した PT に よ る

TMR 膜の MR 比向上，　 RA 増大，　 Hl，、低減効果 は AIOmバ

リア 層表面 が平坦 化 され て い る こ とが．．一・
因 とな っ て い る こ

とが わ か っ た．

5．ま　 と　 め

　本稿 で は GMR 膜 の 膜特性向上 の た め の 表面処理 技術 と

して ご く低圧 の 酸素暴露 を tTMR 膜 に お い て は 酸索暴露

と さ らに は プ ラ ズ マ ト リートメ ン ト （PT ｝が 有効で あ る こ

とを紹介 した．こ れ らの 表面処理 は 膜表面を積極的 に 平坦

化す る もの で は な く，膜表面 を改質す る こ と に よ っ て 界面

に お け る層間 ミ キ シ ン グを抑制 した り，そ の 上 に 成長する

膜 の 平坦性 を向上す る もの で あ る．した が っ て こ れ らの 表

面処理 は 前提 と して 膜を形成す る基板お よ び下地層が あ ら

か じめ平 坦 で あ る こ とが必要 で あ る．実 デ バ イ ス の 生産 ラ

イ ン に お い て は前．工程 か らの 基板 の 表面状態 に よ って 本表

面処 理 手法 の 効果が 異 な っ て く る と い う こ と を付け加 え て

お か な けれ ば な ら な い，今後 の 課題 と して は 基板表
．
面を積

極的 に 平坦 化す る よ うな プ ロ セ ス を 開発す る こ と に な る で

あ ろ う，
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