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1．　 は じめ に

　近年盛ん に検討されて い る （めPtCr．SiO2垂直磁気記録媒体 図

は，Sio2 の 杓 界への 析 出に よ り、粒 子 の 磁 気 的 孤 立性 に優 れ 　膜

構 造を有 し，か っ 大 き な垂 直磁 気 異 方性 瓦，を 有す る　P こ とか ら，

2（Kl　Gbi［．Slinch2を超える垂 直磁 気記録媒体材料び）1 っ として期待

され て い る．更 な る高 記 録 密度化 の た め に は，磁 1生結 晶粒 の 磁 気

的 な孤立性 を促進 させ なが ら，結晶粒 径を適切に 制御 し，且 つ ，

粒径 等の 均質性 を向上 させ る こ と力 必要不 「欠で ある．我々 は．

シ
ー1層の 結晶粒径がその F こ成長す る CoPlしr 桔晶粒の 粒径 を

決 定す る重要な要因で ある ことを報告 して きた 5，．一一方，磁 区b佶晶

粒 の 磁気的孤 立性 は SO2 量 こ依存 言
．
る ωた め，　SlO 巳添加量を増加

させ る こ とで，粒 界幅 が厚 くな り粒 の 孤立性 が促進 され る こ とが

期待 され る．そ こ で 今 回 は ，CoPtCr −Si（，L・　S 直媒 体に お い て，

CoPtCr 結 晶粒 の 成長に 重要 な相関がある と考え られ る，シ
ー

ド層

の 粒経 に対す る CoPtCr粒 子び）成 長形態 と最適 SiOL，組成 に つ い て

検討 した．さρ に，製膜 フ Plセ ス が磁 吐結 晶粒 の 孤立 性 に との k

うな影響 を与え る力議 論 を行 っ た．

2．実験 方法

　製膜は，Anelva社製の UllV−DC，　RF マ ノネ トロ ン ス ハ
ソ タ装

置（到達 真空tt〜IXIO： Pとのを用 い ，2
”
¢ iPt化ガ ラ ス 基板 ヒに 行 っ

た．言E録 層 は，（加 〕Cmo，　 Pt．　 SiOL， の ターゲ ッ トを用い ，同時

スパ ッ タ法 に ltり製膜 した．組成は 各元 素 の 製膜速度 の 割 合を 変

える こ とで制御 して お り，本論文中で は 製膜速度か ら求 め た設 計

組成を表記 した．記録層 の 組成 は，（
’
kilx）Crio合金組成 に対す る Pt

添加量 を 20at％ と固定 した．　 Si（12の 組成 は，　 CoPtCr に対す る割

合 X を ICItl分率で 表記 し，｛（（ン脚 〔r1 エ））N ｝1’la）｝1、1）＼
・（S ］02）x と表記 し

た ．SiOL， の 組成 X は 0 か ら ］8 まで 変化 させ た．記録層の 膜捍 δ

は，一部の 検討 を除き IUnm に固定 した，シ
ー．一

ド層 と して Ru（δ＝

20 　nm ）を用い ，ノ レ シ
ード層 に は P｛お．より

・Cu （δ＝5nm ）をそ才／．

それ 製膜し Ru シ
ー

ド層 の 結晶粐径を制御 した，なお，これ ら全て

の ノ ロ セ ス は非加熱で 行い ，製膜後の ア ニ
ー

ル 処理 も行っ て い な

し、．

　構 造解析
．
1こは 透過型電子 顕 微seCliltM）及 び X 絅 折法を用い f

kた，磁 化 曲線は振 動 試 十十型 磁 力 計（VSM ）に て 測定 を行 っ た、垂

直磁 気 異方性 エ ネル ギ
ー．K ，は，トル ク磁 力計 を用い て 磁気 トノレク

の 印加磁 界依存性か
『
♪評価 し，反磁 界エ ネル ギ

ー
を 補正 して † め

た．100e ！s の 磁界変化速度にお ける残留磁化曲線の 測定は ＞SM
に、にり，】傍 Oc　1 台の 磁界変化速度にお け る残留保磁 力は，パ ル

ス磁 界を用いた VSM に よ り測定 した ．これ ら 2 種類の 磁界変化

速度に お け る残 留保磁 力の 値 か ら，Sharrrx／k の 式 つ
を 用い 曳 熟擾

乱 の
P
彡響を差 し引い た残留保磁力 莇 を算出 した H・）．

　記録 再生特性 の 評価に は，CQ・Zr．M 〕軟磁 性層（δ；2｛レO　nm ）を 裏

打 ち層 と して同 様 な膜構 成の 二 層媒体を 作製 し，測 定 に用 い た

記録，こは，主磁 極の 飽和砿東密度 2．4T ，トラ ッ ク 幅 2 μm の 単磁

極 ヘ ッ 1主，再 生に は，トフ ノ
〃 幅 ｛1」2Fm ，シ ール ドギャ ノブ

7〔）nm の GMR へ 対 をそ才しそれ用 い た．測定は ス ピ ン ス タン ド

テ ス タ
ー・

を用 い （行な っ た．再生 出力は トラ ソ ク 1 周分の 平均 の

振幅（peak 　to　peak ）とし，媒体 ／ イ ズ は 昏記録密度の 再生波形を ス

ヘ ノ トラム アナ ラ ノ ザに取 り こ 与，e−−1｛x，　MI レ 圭での ノイ ス 電

力量を積分す るこ とて 末め 　 　こ こ で，媒体以外か   生ず る ノ イ

ズは差 し引い て ある．規格化 媒体ノイ ズは，こ れ ら媒体 ノイ ス を

低記録密度時の 最大出力 で 規格化す るこ とで 求め た，
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3．実験結果 及 び考察

3．1 シード層 の 粒径と CoPtCr ・Sio2層 の 膜楕造 との 関係

　 まず，シ
ー

ド層の 粒径 と CoPtCr・Si（）2層 の 粒径 との 関係 を明 ら

か にす るた め，％ Ue．　iで 示 したブ レ シ
ード層材料 を用い た ；3種類

の 媒体 A，B，　C に つ い て検討 した．これ らの 媒体 の X 線回 折測定

の結果 か ら，い ずれ の媒体におい て も hcp 構造を有する CoPtCr

粒 の c 軸が膜面 に垂直に配向 して い るこ とがわか っ た，ト丶g．1に は，

媒体へ B，C にお ける Ru シ
ー

ド層と，CoPtCr・Sio2層の 平面 TEM

写真 を 示 した．Si鋭 添加量は い ずれ の 媒体 もほ ぼ同程度で ある．

また，図中には，Ru シ
ード層お よび CoPICr・Si（）2記録層の 粒界

幅 を含 ん だ結 晶粒 径 ，Dgnri，，の 値 も示 して あ る、い ず れ の

CoPtCr・SiO2層 も，粒界 に ア モ ル フ ァ ス 状の 酸化物が 生成 して お

り，粒 界が明瞭に 形成 されて い た，Ru シ
ー

ド層 と CoPlCr・SiOL，

層の 粒 径は，ほ ぼ対応 して い る．Ru 層 の 粒径が A，　B，　C と大 きく

なるに したが っ て ，DRmbiの 値は 7．　l　nm か ら 8、5nm ま で変化 して

お り，CoPtCr 結晶粒 が，　Ru シ
ー

ド層 の 粒径の 大 き さに従 っ て 成

長 して い る．こ の こ とか ら，Ru シ
ー

ド層の結晶粒径 が CoPt．Cr の

結晶粒径を決め る重要 な役 割を担っ てい るこ とが わ か る．

3．2　 SiO2添 加量に 対する磁気特性 の 変化

　Fig．2 に は，媒体 B の ブ
．
レ シ

ードを用い た場合 を例 に，　SiO2添

加 量に対する磁化曲線の 変化を示 した．また，Fig．3 に は，同 じく

SiOz添加 量 に対す る媒体 ノイ ズ の 変化を 示 した ．なお，図 中に は

記録 層膜厚が 8nm の デー
タにつ い て も示 した．こ こ で，媒体 ノ イ

ズ は，低記録密度時に お け る信号 出力の 最大値 で規格化 した値 を

Table　l　Pre−seed 　layercondil，ions　ofme 〔lia　A ，　B　and 　C．

Media　 　　　　　　 A B　　　　　　　　C

Pre・seed ｝ayer 　 Ta （5   ） R 〔5　nm ）rra（5　nm ）　Cu （5   ）ITa （511m）

Seed　layer　　 Ru （20　nm ）　　 Ru （黙〕 nm ） Ru （20   ）

Media　A （9．2at％ SiOL｝）　 Me （lia　B （lL2 飢 ％ Si（，ウ）

　　　　　　鍖　 幽
　 　 　 　 　 　 　 　 20nm

Dg
，。i。

；8．2　nm （Ru）

D
，。。ln ＝8、5nm （CoPter）

Media 　C　（11．2　at ％ SiOウ）

　　　　　　齷
　 　 　 　 　 　 　 　 20nm
D

巳，。in
＝7．3nm （Ru）

D
，，。／n ＝ 7・1 ・ m （C ・PtC，r）

　 　 　 　 　 　 　 20nm

D
，＿ ；7．9nm （Ru）

De，。E、、＝8．Onm （CoPtCr）

Fig．1TEM 　bright−field　ima 弩es 　 of 　 a　 CoPtCr ．SiO2
granular 　layer　and 　a　Ru 　8eed 皇ayer 　f｛）r　the 　three 鋏∋ries

orCoPrCr
・SiO2　me （lia．

232

一

＿2 ＿2

Fig．2Magnelizati （m 　loops　ol℃ oPtCr
．SiOL，　 me 〔量ia　 with

variousSiO2 　cont 〔｝nts ，　Film　Lhickness δ＝10nm ．
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Fig．3Va 且ues

eoPtCr −SiO2　media 　wi ‘h δ＝8and 　10　nm ，　plQtted そユs　a

fundion （，1
’
t．he　Si（）2c ‘〕ntent ．

　 　 5　 　 　 　 10　 　 　 　 15　 　 　 　 20

　　　 SiQ2content（at％》

or 　 the　 normalized 　 modia 　 no 且se 　lbr

示 した．  か ら 11　 at％ Si（Σ の 組成領域で は，　SiOL，添加量 の 増大 に

ともな っ て 磁化 曲線の 傾きαは 単調 に低下 して お り，粒 子 の 孤 立性

が促進 してい る こ とを示 して い る．それに伴い，媒体ノイ ズ も大

きく低下 して い る．一一
方，llat％ か ら 18at％ Si磁 の 高濃度 SiO2

組成領域で は，磁化 曲線の 傾きcvb：ほ とん ど変わ らない まま保磁 力

が大 きく低下 して お り，熱安定性 が急激 に低 下 して い た．また，

こ の 組成域で は 媒体ノ イ ズ も急激 に増加 して い る．これ らσ）媒体

の Ru シ
ー

ド層の 粒径は
一定で あ るの で，　 Si（》 の 増加 （粒 界幅 の

増加 〉に よ る CoPtCr 粒径 の 単調 な低下 だ け で は，この よ うな急

激な熱安性 お よび 媒体 ノイ ズ特 性の 劣化に つ い て は説明で きない ．

以 上 σ）こ とか ら，11at％ を超 えた高 濃度 Si磁 組 成領 域 で は，

CoPtCr．Si磁 膜の 構造に 急激 な変化 が 起きて い るもの と考 え られ

る．

　Fig．4 には．前述 した媒体 A、　B，　C にっ い て，熱優乱の 影響を差

し引い た残留保磁 力Hoの Si（＞2 添加量依存性 を示 した．また，F  ．5

には，媒体 B とほぼ同 じ層構成の 媒体 （Pt ブ レシ
ー

ド層膜厚が 10

nm ）を例 に，　Ru シ
ー

ド層と，種々 の Sic）2添加量の CoPtCrSio2

記 録層の 平面 TEM 写真を示 した．さ らに，　 Fig．6 に は，　 TEM 写

真 か ら得 られ た粒径の 変化 と構造 を模式的に 示 した．約 ］lat％
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Fig．6Grow しh　model 　or 　Col）重Cr　9・rain 　as 　a 血 netk ｝n　of 　f．　iOL，
con ‘〈≒nt．　In しho　figure．1、he　va 且ues （レf　Dkmi，　as 　tl　function 〔，f
SiO2　conl ．en 巳are 　alsu）shown ．

まで の SiO2組 成領域 で は，　SiO2添加量の 増加に よ り粒問椙互 作用

が低減 し，Ho が増 大 して い る こ とが わ か る．　TEM 写 真か ら，こ
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れ らの SiOL，組成領域で は ，　SiO2の 増加 に より 圦細 コが若 干低 トす

る傾向 が あるが，基本的 に は 1 つ の Ru 柆子 上 に ］つ a ）C 〔レPiCr

粒子 が 1対 1で 成長 して お り，CoP［Cr粒子の 粒径が シ
・一

ド層の 粒

径 に よりほ 嚥夬定され て い る ： とを示 して い る．去た，同 じSiOL，

組成 で 比較 する と，、、．B．　C と粒径 が 小 さい 媒体 ：こ流虻るほ ど，　 Ho

は 小 さく，且．つ ，α の 値 が大きくなっ て い たこ とか ら 5’，粒間相．生

作用が強 い こ とが 示唆 され た．こ れ は，粒径が小 さい ほ ど薄膜 体

積に 対す る粒 界面積の 割 合が増 え る た め ，同 じ SiOL，　i’fi　S”口量で 比較

した場 合には，粒 子の 磁 気的 孤 立 度が 低 く なる ため で あ る と推 察

され る，

　
一
方，高濃度Si馳 組 成領域で は，更なる 粒界厚の 増加 に よ り粒

問の 交換相互 作用 が 低下 し，飾 0稙 が増 加す る こ と が期待 され た

が，実際 には Hp は大 きく低下 して お り ，こ a
．
牴 下は媒体の 異方 性

磁 界 Hk・の 低下だけ で は説明で きなか っ た．また，二 の 高濃度 SiO2

組成領域に お け る Ho の 値は，シ
・一ド層の 粒径に よる大 きな差が 見

られ て い ない ．これ らの 高濃度 Si（＞2組成領域 では，ドig．5の Tト：M

写真 か ら，1 つ の Ru 粒 子の 上 に 粒 径 が小 さく分離度 の 悪い

CoP 【Cr 粒子 が 形成 され ，不均質 な構造 に な っ て い る こ とが 明 らか

となっ た Ct“igs．6 モ デル 図 参照 ），構造解析 の 結果，　 SlO2 量を 増加

させ て もCoPtCr は Ru 上 にエ ビ タ キ シ ャ ル 成長 して お り，同一
の

Ru 粒 子上 に形成された CoPtCr粒 了．は面 内方向 の 結晶方位が 同 じ

で あ り隣合 う粒子 間の 粒界幅が 狭くな る こ とが明 らか とな っ た．

こ の粒 子分 離度の 不均質な構造が，劫 ，の 低 ドを招い て い るもの と

考え られ る、

　 こ の 高濃度 Si（．）z 組成域 に お ける構造 の 変化 と製膜7 ロ セ ス 条件

との 関係 を検討す るた め，Fig．7お よび Fig．8 に ほ，媒体 B の シ
ー

ド条件 を
一

例に，Ru シ
ー

ド層 と c〔，PICrSi（地 誰録層 の 製A莫ガ ス

圧 を変化 させ た 場合の ，Ht）の SiO2添加量依存性の 違 い をそれぞれ

示 した ．Ru シ
ー

ド層の 製 膜ガス 圧 を O、5　Pa か ら2Pa と高 くす る

こ とで ，飾 の 値が増加 してお り，磁性結晶粒の 孤立性 が大 きく促

進 されて い る もの と推察され ろ，しか し，劼 の 最 大値を与 え る

Sl磁 添加量は，　Ru シ
ード層 の 製膜ガ ス 圧 を変化 させ て も変わ らな

か っ た．．

　一・方，C〔IPtCr
−Sic）Lt 記録層 の 製膜ガ ス 圧 を高く した場 含は，　 Hti

が 最大 となる SiO2組成が 低 Si（＞2組成側 ；こシ フ トして お り，製膜

中の Ru 粒子表 面にお け る SiO2の 拡散長 （モ ビ リテ ィ
ー）の 変化

12
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8

呈・

工

4
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　 　 　 　 　 0
　　 　　　　0 5 10 15 20
　　 　　　　 　　　 　　 Sio2　con ヒent （at％ ＞

Fjg．7X ・’
a】ues 　of　the　intrinsic　r（・m 跏 （ln〔x｝（xx｝reivity 　Ho　as 抽

亘Unctkm 〔｝r　Sic）2　 c 〔）n ［ent 　 fbr 匿w 〔，　 another 　 s，　pu 　tieringf　gas

pressureα ，ndit．i｛〕ns （エrthe 　Ru　se ｛｝d 且ayer ．
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　 　 　 　 　 0　　　　　　5　　　　　　10　　　　　　15　　　　　 20
　　 　 　　 　 　　 　　 　 Sio2　conte 冂t（at％）

Fig．8Va 且u （》s　or 　the　intrinsi（t　mmanence 　coorcivily 　Ho 　as 　a

func1．ion　 of 　Siぐ）2　 content 　fbr　 two 　 sputt ｛｝ring 　gas　press
’
ure

conditionsofaC 〔＞PICr−SiO29ranular　layer．

が示唆 された．しか し，SiO2を含まない CoPICr 薄膜 にお い て も，

Hoの 値が 49 　k（ぬ と比較的大 きな値を有して い る こ とか ら，　Si（＞2
の 拡散長の 変化 よ りは，む しろ，CoPtCr粒子 0）物理 的な粒界 空 隙

の 増加 （膜密度の 低 下） に起因 した変化で ある と考え られ る，し

か し，こ こ で 着 目した い 点 は．CoPtCr・SiO2記録層oう製膜ガス 圧

を増加 させ て も，Ho の 最大値，ある い は 勗躡 の 最 大値 に大 きな

差が み られて い ない こ とで あ る，言 い 換 えれ ば，CoPtCrSiOz記
録層の 磁 気的分離度 は，Si〔＞2 量を含 む記録層の 製膜 条件の 最適 化

だけで は限界 があ り，シ
ード層 の 粒径 ・粒子 間距離

・粒径 均質性

等の 構造の 制御が重 要であるこ とを示唆 して い る．

3．3　 Sio2組成 と CoPtCr結晶 粒 の 成長 形 態 に 関 す る考 察

　こ れ まで の 結果か ら，Flig．9（  に模式的に示す よ うに，約 12at％

を超 え るSio2組成領域 で は，エ ビ タキ シ ャ ル 成長 を維持 しなが ら

1 つ の Ru 粒子 の 上 に 分離度 の 悪 い 粒径の 小 さな e 〔レPtCr粒 子が形

成 され るこ とが 明ら か となっ た．こ の こ とは，高濃度 SiOL）組成域

で は製膜 中の Ru 粒子 表面に お け る SiO2の拡散長 （モ ビ リテ ィ）

が急激 に低 下 し，Sio2が Ru 粒子
．
の 粒 界の 位置 まで 拡散で きな く

なるた めで ある と推察され る，したが っ て，粒界幅の厚 い SiO2を
粒 界 に均質 に形成 させ るため は，一

つ の Ru シ ード上 に
一

っ の

CoPICr 粒子を形成させ た構 造を，で きるだけ高濃度 Sic）2 組成領

域まで維持す るこ とが 必須で あ る．そ の た め には，Fig．9（iv）に示す

⇔噂 聴
　　　　　　

1
驚 淵 ，en ， ↓

　　　　　　　　　　　　 （iii）

　　　　　　　　　　　o
Fig．9　S｛：hematically　gr（wlhmo 〔lel　of 　C （，PtCr　grajn　showing

the　e（）rre ］at．ion　b ｝t．ween しhe　grain 　size 〔｝負he　seed 　layer　and
the　SiC）2diffuslon 　longth丘）1

・SiO2　a 〔lditi（m ．
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よ うに，で きるだ け粒径の 均質性 の 高い Ru シ
ード層を形成 し，そ

の 粒径 を熱 安定性 が維 持で きる範 囲で 出来る だけ’トさくす る こ と

が必要で あると考 えられ る．

　
一
方，こ の よ うな SiO2添 加量に対す る シ ード層 とCoPtCr 粒子

の成長形態の 相関は，Ru 以外の シ
ー

ド層 材料にお い て も，定性的

な変化は同様で あ る．しか し，Sio2 の 拡散長 は シ ード層材料に 依

存す ると考え られるた め，シ ード材 料に あわせ た SiO2量 の 最適化

が必要 に な る と考え られ る．

4．ま と め

　CoPtCr −SiO2垂直磁気記録媒 体に お い て，シ
ー

ド層の 粒径お よ

び製膜プ ロ セ ス に対 する最 適SiO2添加量を検討 した結果，　coPICr

結晶粒の 粒径 は，主 にシ ード層の 結晶粒径 に依存 して 変化す るが，

あ る
一

定以上 の SiQ≧添加量 （今回の 実験で は 12　at％ SiO2）以上

の 組成領域で は，大きな Ru 粒子 上に 分離度の 悪い CoPICr 粒子

が複数個成長 し，そ の 結果，磁 気特性の 著 しい劣化を招くこ とを

明 らか に した．また，CoPtc广 SiO2記録 層の 磁気 的分離度の 向上

に は，Si⊂）2 量を含む言［録 層 の製膜条件の最適化だけでは限界があ

り，Ku との バ ラ ン ス を考慮 しなが らシ
ー

ド層の 粒 径低減と均質性

の 向上 を図るこ とで ，高 Si（＞2組成領域まで シ
ー

ド層の 結晶粒子 と

αレPICr結晶粒子の 1対 1 の粒 成長 を維 持 させ る事 が重 要 となる．
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