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　Co2MnX （X ＝Si，Ge）thin 丘1皿 s　 epitaxiaIly 　grown 　by
the　ion　　beam 　　sputtering 　（IBS）　 method 　were

investigated，　 Co2MnGe　 films　 grown 　 on 　 MgO （001 ）

substrates 　 at　temperatures 　from　400 ℃ to　600℃ were

epitaxial 　 and 　 showed 　　the　 same 　 saturation

magnetization 　as 　 the 　bulk　 value ．　To　improve　the　high
surface 　flatness　of 　these　thin 創 ms ，　the　 roughness 　as 　a

hmction　of 　substrate 　temperature 　was 　investigated　f（）r
500Aand 　1000　 A　 film　thicknesses ．　Smaller　thickness
and 　lower　substrate 　temperature 　improved 　the 　surface

flatness　 but　 decreased　the　 saturation 　 magnetizat 重on ．
The　tunnel 　magnetoresistance （TMR ）effect 　 ofjunctions

using 　50  A　Co2MnS重film　deposited　 on 　a 　Ta　buffer
layer　at 　500℃ was 　O．4％．
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1，は じめ に

　 強磁性 トン ネル 接合  皿 J）にお い て観測され る トン ネル 磁 気抵

抗効果（TMR 効果）の 大 きさは ，用い る強磁性体の ス ピン 分極率が

1に近 づ くに つ れ て著 しく増大す る．そこ で ス ビン 分極率が 1 で

あるハ ーフ メ タル 強磁性 体が注 目され てい る．ハーフ メ タル 強磁

性体とい われてい る もの は 数多く存在 し，また それ を用 い た MTJ

も作製 され て い る、ハーフ メ タル の ．一
つ で あ る La以βr 祕 in（h

（LSMO ＞を両強磁 性層に用い た MTJ で 42K にお い て 1800％の

TMR 効果が報告 されて い る
v ように，ハーフ メ タル を強磁 性層に

用い るこ とに よ り非常に大きな TMR 効果が 得 られる事がわ か る．

しか し LS”
’ro は 温度 上 昇に よ るス ピン の 揺 らぎび）た めに 室温付

近で は ス ピ
．
ン 分極率が 0 に 近 くな り TMR 効果も得 られ なくな る．

そこ で 室 温付近で も高い ス ピン 分極率を得 るため に キュリ
ー一点の

高い ハ …フ メ タル ，中 で も   基 ホイ ス ラ
ー

合 金 が最近注 目を集め

てい る．本研 究 で扱 うCα凸lnSiと 〔勉 MnGe の キ ュ リー点はそれ

ぞれ 985K ，905K で ある と 2｝報告 されて お り，現 在知 られ てい る

ホ イ ス ラ
ー一

合金の 中で最 もキ ュ リ
ー一点が 高い と 目 され る．また バ

ン ド計算にお い て，両物 質と もダウン ス ビン の フ ェ ル ミ面近傍に

は バ ン ドが 存在せず ハ
ー

フ メ タル で ある と報告され て い る．31．4）

　 ご く最近，ホ イ ス ラ
ー洽 金を用 い た MTJ の 報告 も され て きて い

る．Co肥Cm6Feo測 ，　 C朏 ，C（汕 inSiを一辷部電極，ま たは 下

部電極に 用い た ）・nrJで は、最大 19．1％ 5），40佻 6｝，33％ 7｝の TMR

効果が それぞれ室温 で 得られ てい る，しか し，こ れ らの ホ イス ラ

ー一合金はす べ て多結晶膜で あ り，強磁性層／絶縁層界面の ス ピン

散乱 の 担制 とい う点を考えれば，多結晶膜 より，配向膜 を下 部電

極に 用い た MTJ の 方が高い TMR 効果を得られ る と考え られ る．

そ こで我 々 は MrJ の 強磁性層 と しての （沁 基 ホイ ス ラ
ー
合金0 ）配

向膜の 作製を行 っ てお り、α均MnSi 薄膜にお い て Ta バ
ッ フ ァ層

を用い 、基板温度を 500℃、600℃にす る ことに より、飽和磁 化、
格子定数がバ ル ク と同 等で、規興渡 S が 1 に 近しく001）を作製 した

こ とにつ いて 報告 してい る。S）

　本研究で は高品質 な ca垂lnx（X；StGe）配向月莫とそ れ を 用 い た

MTJ の 作製を行い ，その 構造 や，磁気特性を調 べ る こ とを 目的と

した実験 を行 っ た．

　　　　　　　　　　　2．実験 方 法

　Cc駐MnX （X＝Si，Ge）薄膜鳳 ，（h タ
ー

ゲ ッ ト上に Mn ，　Si又 は Ge

チ ッ プを配 置した複合タ
ー

ゲ ッ トを用い て イ オ ン ビ
ー

ム スパ
ッ タ

リン グ（IBS）法によ り作製 した．到達真空度は L2 × 1e
’elbrr

以 下，
Ar ガ ス 圧は 3．4X　10

一
畷 brr，ビーム 電圧，ピ

ー一
ム 電流はそれ ぞれ

1000V ，40　mA とした．（通MnGe は 蜘 豁 及び Mg（XOOI）基板

上に 基板温度 200℃か ら600℃ で作製 した，（風 lnSiは配向膜を

作製す る ことを目的に Ta バ
ッ フ ァ 層を用 い た 8〕．　 Ta バ ッ フ ァ層

はすべ て基板温度 600℃，膜厚 1000A と した．　Co，MnSi は基板温

度 4DD℃ か ら 600℃で 作製 した．こ こで，　MgO （001）基板 と

蚣 1nGe，　Ta と Co2MnSi との mis 丘t は それぞ れ 3、4 ％ ．− 1．0％

で あ る．紬 謁 〉析は 電．
子
．線 プ ロ

ーブ 微小 部分析法（EPMA ），結

晶構 造解析 は X 線 回 折 （XRD ），磁 気槲 生は試 料 振 動 型 磁 力 計

（VSRD ，表 面観 察1劇京子間力翻 Dで 行 く ）た．なお 薄膜試

料 の 磁 化測 定 は す べ て 基板 の 面内（MgO 基板 ヒの 試料は MgO

〔100〕方向）に磁場 を印加 して行 っ た，

　また，薄膜試料 との 比較 を行 うため にバ ル ク試料 の 作製 も行 っ

た．この バ ル ク試 料 は
．
純度 5N の Si、4N の Co ，Mn 及 び 磁 を用

い ．プ ラ ズ マ ジ ェ ッ ト溶解法で混 合 した 後，電気炉 で 1〔  ℃、24

時間の 均
一一

化 廃鈍を行い ，（励 ．lnSiは 720℃，　C励 hGe は 800℃

で 24時間の 規則化の ため の ア ニ
ー

ル を行 っ た もの で ，組成 ずれは

0、5％ 以 ドで L21 ホ イ ス ラ
ー

合金 の 単相 多結 晶 で あ る こ と を

EPMA と XRD で確認 して い る．こ の 試料 の データを本論 文で 用

い るバ ル ク値 とする、

　C〔汕 h1X は規則合金であ り，結晶構造に よっ て X 線回折パタ
ー

ン が異なる、Co，　 Mn ，　 X 原 子すべ てが 不嬾 1酒己列 してい る場合に

は A2 構造 となり ．規貝「賂 子 反射は 現れ ず基本反 射び）み が現 れ る．

しか し，C （源 アに 対 して Mn とX 原子が 不規則配列 して い る場合

に は B2 型 とな り，面指数の 和が 2 の 奇数倍の 規則格子反射が現

れ る．そ して 全て σ）原子 が規貝哂己列 して い る場合に は L21 型 とな

り，面指数がすべ て奇数の 規則格子反射が現れる 21．

　 トン ネル 接合の 作製は ア ル ゴ ン イオ ン ミリン グと紫外線 フ ォ ト

リソ グラ 7 イ
ーを用い て 行 っ た，膜構成は Ta（looA ）〆N 面 FeL；緬00

A ）1−M （20A ）＋02 又 は AlOx〈30　A ）1蚣 ．
丘ISi （500 　A ）Ara（1〔x）o
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A ）1ghss と した．1．皋磁 力差型．の トン ネル 接合であるため ，ホ イス

ラ
・一

合金 と明 ら掴 こ保磁 力差の ある N 面FeB を上部電極に 用い た ．

また，ア ル ミナ絶縁層の 作製は ア ル ミナ直接堆積法と In・situ で の

Al 酸化法びL 種を用い た．また酸化条件は （）21 飢 m 雰囲気 で 2時

間 と した，

3．実験 結果 と考察

3．lCo2MnGe 単 層膜の 作製

　 Co，“’lnGe薄膜の 組成は EPMA に よ り2％ 以内の 組成ずれで あ

る ： とを確認 した． Fig．1（帥．（b＞に そ れ ぞ れ 91ass基板 上．

MgO （001）基板上 に作製 した X 線回折パ タ
ー

ン を示 す．

　基 板 温 度 と 結 晶 性 の 関 係 を調 べ る た め に ガ ラ ス 基 板 上

伽 MnGe 薄膜を作製 した が，200℃か ら 690 ℃ まで 基板温度 を変

化 させ て も（220）ピ
ー．一

クの 大きさにほ とん ど変化が見 られ ない ．規

則格干反射が見られない が Co，rVlrLGeの 原子 散
．
乱因子 の 値が近い

の で，この 程 度の 基本反 射の ピークの 大 き さで は ．規則格 τ線 は

観測できない 、

　MgO （OO1）基板上の 薄膜は 200℃ では ホイ ス ラ
ー
合金の ピ ー

ク

が 見られ ず、結晶性が 悪い が、基板温度 300℃ で｛〔脳 ）ピークが 大

き くな り始め，400℃ 以 上で は 〔002），（004），（  ）ピーク が 非常に

大 きくなり、それ以 外 の ピーク が 存在．
せず、（001）配 向膜が 作製で

きた．夫た規則格 子線 の （002），（006）ピ ークが は っ き りと観測 され

る ため 、A2 構 造ではな く，少 な くとも B2 構造 であ る と判断 した．

また これ らの 薄膜の 格
．
｝
’．
定数をTable1 に 示すが，多結晶膜，（001）

配向膜 と もに 基板温 度が 4DO ℃ 以 ヒで 、ほ ぼバ ル ク f直と
．．
致 した．

　 Fig2 に室温に おけ る磁化 曲線を示す．基板温度 200℃，300℃

の 試 料に才5い て は保磁 力が 大 き く飽 和磁 化が小 さい が、それ は前

述の 通 り結酬 生が悪い ためで あ る と考え られる、
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こ れ は XRD の 分 析結果 とも
一致す る．

　400℃ 以 ヒでは glnSkS，　MgO 基板 上 ともにパ ル ク（101emLVgi と

同等の飽和 磁 化 を持 つ 薄膜を 得た．また どの 基板 温度 にお い て も

（001）配向 膜の 方が 多結 晶膜 よ り飽 和 磁化が 大き く保磁 力が小 さい

薄膜が 得られた，こ れは MgO 基板 ヒの Cα≧MnGe が配向する と

ともに ，結晶性や規則度が 向上 した結果で あ る と考えられる，

　3．2Co2MnX （X＝Si，Ge）薄膜の ラ フ ネス

　N∬ J 作製の た め に下部電極 となるホ イ ス ラ
ー一
合金表面の 平坦

性 は 重 要 で あ る．そ こ で ，基 板 温度 400℃ で 作 製 した

α血MnGe （10（X）A ｝1Mg （） と基板温度 500℃及び 600℃で作製 した

C磁 MnSi〔1（）OOA）．Ta〔1000A）1筺1assにっ い て AFM で表面観察

Table　l　Laim 　oonstants 　f｛）r 田mg 即 ）wn 　at 　vflrious

bemperat しrres　and 　that　fc〕rbulk ．

Substrate

temperature

　　　（
°C ）

La しtlce　CQnstant

　　　　　（A）

glass MgO （001）

2005 、768 ± O．02 一

30  5．743± 0、OD45 ．786 土0．03
4005 、740 ± 0．OO25 ．743 ± 0．003
5005 ．751 ±D．D  45 ．739 ± O．007
6〔〕05 ．732士0．0（155 、742士O．004
Bulk う．741土0．005
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を行 っ た．その 結果ラ フ ネス の 標準偏差〈  tmean 　square ，以 F

RMS ）は それぞれ 14，5，24．2　，45．6A であ り，大変に表面 が荒れ て い

る こ とが わか っ た．そ こ で，膜厚 と基板温度 を変化させ て 表面ラ

フ ネス の 改善 を 試 み た ．基板温 度は 400 か ら 600 ℃ と し ，

（励 lnSi（500A ）ffa（1〔  A ）1glass，　 C憾 h1Ge（500A）〆MgO （001）

を作製 した．また Ta（1000A＞191assの RMS は 6A 程度 であっ た．

Fig．3に それ ぞれ の 薄膜 の 膜厚，基板温度と RMS の 関係に つ い て

示 す．基板温度の 低
．
卜，膜厚σ）減少 とともに 表面ラフ ネ スが 改善

して い る．比較的 ラフ ネス の 小さい 基板温度 400℃ と 500℃にお

ける膜厚 500A の 試料の 磁化 測 定の 結果 を Fjg．4 に示 す．同 じ500

A の 試料で も 500℃ と比 較 して 400℃ の 試料で は飽和磁化が ノ亅・さ
い。Fig．4 は X＝Geの 試料の 結果であるが、　X＝Siの 試料につ い て

も同様の 結果とな っ た s
　・一方 Fig．2 の 1000A（400℃）と 1000A

（500℃）の 磁 化測定の 結果 と Fig．4 を比較する と，500A （500DC）と

loooA （500 ℃）の 磁 化はほ ぼ等 しい の に 対 し、500A （400℃〉σ）磁化

は，lOOOA （400℃）より小 さい ．その理 由として次の よ うなこ とが

考え られ るn 成膜 の レ ー
トが 0，8A ／s  程度 であ るた めに 1000A

と 500A の 試料で は 400℃ の 状態に 置か れ る時間が 10分程度異な

り，成 膜過 程 に おい てす でに成 膜 され た 部分にお い て は ア ニ
ー

リ

ン グが 進行 して い るた め loooA の 試料の 方が 結晶性 が改善され

て い るこ とが 考えられ る．
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こ の 結果 よ り，比 較的バ ル ク に近 い 飽和磁 化 を持 ち，ラ フ ネスの

小 さい 基板 温度 500℃ で Co2MnSi（500A ）／ra（loooA）1glassを
．
「

部電 極に用 い た MTJ の 作製 を行 っ た．

3．3MTJ の 作 製

　F培 5 に絶縁層を ア ル ミナ 直接堆積法と Al 自然駿化法で 作製し

た Ta（100　A ）1N遮 Fel3（500　A ＞〆 AlOx （30　A ）又 は 思 （20

A ）＋O，yCCt） tnSi（500A）／ra（1000A）1glassの磁化 曲線を示す．ア

ル ミナ直接堆積法 を用い た試料で は，保磁力差が明確で は ない ．

これ は上 下電極間に 磁気的な リ
ー

クが存在す るた め と考え られ る．
一
方 Al自然酸化法 を用い た試料につ い ては上下電極間に明確 な保

磁 力差が見 られ る．これ ら 2 つ の 試粘 こつ い て接合面積 2500μ

m2 の MTJ を作製した．アル ミナ 直接堆積法 を用い た試料に っ い

ては磁気抵抗効果 を観測するこ とが できなか っ たが，ア ル ミナ 直

接堆積法を用い た試料にっ い て は磁気抵抗効果を観測す る こ とが

で きなか っ たが，Al 自然酸化法を用い た試料に つ い ては 0．4％の 磁

気抵 抗効 果 が 見 られ た （Figc））、こ の 素 予の 1・v 特性 では トン ネル

効果特有の 曲線が 観瀏 され、（barrier−height　 1．39eNl　 barTier’

thickness　17A ） Fig6 の 磁 気抵抗効果は TMR で あ る と考え られ

る．
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　TMR 比 が低い 理 由と しては，　RA が 5Xl 伊 Ω μ m2 程度 と低い

こ とか ら，未酸化の Al が絶縁相 中に残 っ て い る可能 性 が考え られ

る．主た，Ishidaらの バ ン 陪 十算に よれ ば（001）面が絶縁相界 画に

存在 す る と，ダウン ス ビン の フ ェ ル ミ面付近に ．絶縁相 界面近傍

の Co原子 の d 電子 に 起因する smbee 　levclがホ イ ス ラ
ー

合金の

ハーフ メ タル性 を阻害す る可 能性 が あ るとい う報告 9｝ もあ り、異

なる面方位の 配向膜を作製する・皀要 が ある．大きな TMR 比を得

るためには，ホ イ ス ラ
ー合金 と絶縁相界面 の 最適化 に取 り組 む 必

要が あ る．

　　　　　　　　　　　　4．ま とめ

　IBS法を用 い て C雌 （X＝SLGe）配向膜 を 作製 しそa ）構 造，磁

性に つ い て調べ た．MgO 基板上 で 400℃以 上の 基板温度で作製

した場 合 に格 子定 数 と飽 和磁 化が バ ル クと同等 の C〔pMnGe （001）

配 向膜 を 得た，ま た，MTJ に 亀要な C切 MnX の 表面 ラ
．
7 ネス を

薄膜の 膜厚，基板温度 の 関数 として 系統的に評価 した ．膜厚，基

板温度の 減 少 とと もに表面 ラ フ ネス は小 さくな り，強い 相関関係

が あ る こ とが わか っ た。膜厚 の 薄 い 試料 にっ い ては飽 和磁 化 の 低

下 が 見 られ た が、厚い 試 料に つ い て は見 られ な かっ た．こ れ は成

膜 中にア ニ
ー

リン グが進行 した た めで あ る と 考え られ る／t 鯔 ［磁

化が バ ル ク と同等で 、ラ フ ネス の 低い 薄膜の 作製に は、低温 で堆

積後．ボス トア ニ
ー

ル を行 うの が有効で あ る可能性が 示 され た．

　比較的ラ フ ネス が 良好で ，飽 和磁化が バ ル クと同等で あ っ た 基

板 畿 500℃ で 1麒 した 〔励 1翻 脚 ノ呱 （1  巌 聯 齢

とし、Al 自然酸化法に よっ て バ リア 層を作製 した MTJ の TMR

比は 0．4％で あo た．

そ の 原因 としては ホ イ ス ラ
ー

層の 界 面の ハ
…フ メ タル 性 が 妨げ

られ て い る 可能性弋課邑縁層の 形 成が 不 十分な可 能性 が 考え られ．，

二れ らの 闇題を 分離 して 解決す る之要 があ る ．
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