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SrTiO3基板上 へ の FeTiO3 −Fe203

　　エ ピ タ キ シ ャ ル 薄膜 の 作製

　　京都 大学 　○ 中尾 隆志 　渡邉 正治 藤 田晃司 村井俊介　田中勝久

　　　　　Epitaxial　Growth　of 　FeTiO3 −Fe203　Thin　Films　on 　SrTiO3　Substrates
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，
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　　　　　　　　　　　1 緒言

　半導体エ レ ク ト ロ ニ ク ス に お け る集積 回 路 の 性 能 は、
ム ー

ア の 法則 に従 い 指 数 関 数的 に 増加 して き た。しか し、

微 細化 の 物 理 的 限 界 や、そ れ に伴 う特性 の ば らっ き、消

費電力の 増加 な ど の 閊題 が 起 きて い る。こ れ を 打破 す る

一
つ の 方法 と して 、電子 の ス ピ ン を新 しい 状態変数 と し

て 用 い るス ピ ン トロ ニ ク ス が 挙げられ る。

　室 温 以上 の キ ュ リー温 度 （Tc）をもつ 酸化物磁性半導

体 は 有望 な ス ピ ン トロ ニ ク ス 材料 と して 注 目され て い

る。そ の 候補物質 の
一

っ にイ ル メ ナ イ ト （FeTio3） とヘ

マ タイ ト （Fe203） の 固溶体［κ FeTiO3 ・
（1 − x）Fe203 ］が あ

り、組 成 に よ っ て は室 温 以上 の Tc を もつ フ ェ リ磁性半

導体（x ＞ O．5）で あ る こ とが知 られ て い る
1）。こ れ ま で の 研

究で は 、固溶体薄膜 は サ フ ァ イ ア （α
一A1203）基板 上 に 作

製 され て お り
2・3・4）、基板 の 絶縁性 に よ り トン ネル 磁 気抵

抗 効果 （TMR ）な どの デバ イ ス 特 性 の 評 価 は 困難 で あ っ

た。こ れ に対 し て 、SrTio3は 還 元 処 理 や Nb ド
ープ に よ

り導電性 が 現 れ る た め、こ れ を薄 膜 成 長 用 基 板 と し て 用

い る こ とで デ バ イ ス 特性 の 評 価 が 可能 とな る。

　本 研 究 で は、パ ル ス レ ーザー堆 積 （PLD ）法を 用 い て

SrTiO3基板上 に FeTiO3 −Fe203 固溶 体薄膜 を作製 し、最適

な成膜 条件 を 調 べ た。ま た 、ス ピ ン トロ ニ ク ス デ バ イ ス

作製 に 向けた ス テ ッ プ とし て、SrTiO3基 板 1　FeTiO3−Fe203
固溶体 薄 膜 ！ ア モ ル フ ァ ス ア ル ミナ （AIO ．）絶縁体層 か

らなる積層構 造 を作 製 した 。

　　　　　　　　　　　2　実験

2．1 基板処 理 　SrTio3（111）単結 晶基板 を使 用 し た。
SrTio3（ll1）単結晶基板 は 40 °C 程 度 の ア セ トン、エ タ ノ

ー
ル 、純水中で それ ぞ れ 5分 間 超音波洗 浄 し、Bu飾 red 　HF

に 2 分間浸 け、ア セ トン で 洗浄 し た後、1000 °C で 2 時

間 熱 処 理 を 施 し た
5）。処 理 し た 基 板 は 原 子 問 力 顕 微 鏡

（AFM ）を用い て 表 面 形 状 を観察 し た。
2．2PLD タ

ー
ゲ ッ トの 作製 Fe203 と TiO2 を FeTiO3 ：

Fe203 　
・＝6 ：4 （モ ル 比）とな る よ うに 混合、成型 し、1200 °C

で 24 時 間焼 結 した もの を PLD ターゲ ッ トと して 用 い た 。
2．3 成膜　2．2 で 作 製 した ターゲ ッ トに K エF エ キ シ マ レ

ー
ザ
ー

（波長 248nm ，2Hz）を照射 し、2．1で 処理 した基

板 上 に FeTio3−Fe203 固 溶 体 薄 膜 を 成膜 した。成膜条件 は 、
酸 素分圧 を 2xlO

−3
　Pa で 固 定 し、基板温 度 を 67e − 730 °C

の 範 囲 で 変化 させ た 。 また一
部の 試 料 に っ い て 、大気暴

露せ ず に PLD 法 を用 い て アモ ル フ ァ ス AIO，を堆 積 させ 、
多層 構 造 を作製 した。

　FeTio3−Fe203固溶体薄膜 に 対 し て 、高分解能薄膜 X 線

回折 （XRD ）測定 に よ る構造解析、ラザ フ ォ
ー

ド後方散

乱 （RBS ） に よ る組 成 分 析、超 伝 導量 子 干渉計 に よ る磁

化測定を行 っ た。ま た、多層構造 を作 製 した 薄膜 につ い

て は透過型電子顕微鏡 （TEM ）に よる 断面観察を行っ た。

　　　　　　　　　3 結果 と考察

3．1 基板の表 面形状　AFM の 観察結果 を Fig．1に 示 す。
SrTio3（lll）基板 に 明確なス テ ッ プテ ラ ス 構 造 が観察 さ

れた。ま た ス テ ッ プ 高さは 2．33A で あ り、格子 定数 か

ら計 算 し た（111）面 間隔 2，25A に 近 い 値 で あ っ た。

Fig．1Surface　profile（left）and 　cross −section 　view （hght ）of

　　　　　　　the　SrTiO3（111）substrate．

3．2FeTio3 −FelO3 固溶体薄膜の 構造 と物性　　RBS に

よ る組成分析 の 結果 を Fig．2 に示 す。解析 の 結果 か ら、

得 られた薄膜 の 組成 は FeTiO3：Fe203　・＝　6．4 ；3．6で あ っ た。
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Fig．2RBS 　spectrum 　ofthe 　FeTiO3−Fe203　thin　film

　Fig．3に面 外 測定 の XRD パ ター
ン を示 す。　FeTiO3−

Fe203（0003）とそ の 倍 角 の 回折 ピーク が 見 られ る。（0003）
と（0009）の 回折 ピーク は FeTiO3−F 。203 固 溶体 秩 序 相 に の

み 見 られ る ピークで あ り、得 られた 薄膜 は FeTio3 −Fe203

固 溶体秩序相で あ る こ とが 分 か っ た。（0006）ピ
ー

ク か ら

こ の 薄膜の 格子定数を求 め る と、13．886A で あ り、文 献
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値
6）13，913gA よ り も若 干 小 さい 値 とな っ た，

　磁 化 の 温 度依存性 と磁 場依存性 の 結果を それ ぞれ Fig．

4 、Fig．5 に 示 す。磁化 測定の 結果 よ り、Tcが 室 温 以 上 で

あ る こ とが 示され、また室温 （300K ）で の 磁 化 ヒ ス テ

リ シ ス が 確認 され た。
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Fig．　3　Out−of−plane　XRD 　pattern　of 　the　FeTiO3 −Fe203 　thin

　　　　　　 film　on 　a　SrTiO3　substrate ．

3．3 多層構造の TEM 像　SrTiO3基板 1FeTiO3−Fe203 固

溶体薄膜 ／Alo．絶縁体層 の TEM 像を Fig．6 に 示す。

FeTiO3−Fe203固溶体薄膜 の 厚 さは 約 80　nm 、　AIOx絶縁体

層の 厚 さは 約 2nm だ っ た。ま た、基 板 との 界 面 付 近 に

乱 れ は あ る もの の 、FeTio3 −Fe203 固溶体薄膜 が 基 板 の

＜ lll＞ ヘエ ピ タ キ シ ャ ル 成長 し て い る 様子 も観測され た。
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Fig．4Magnetization　as 　a 血」nction 　oftemperature 　at　85000e ，

Fig．6Cross−section 　TEM 　image　efmulti −〔ayer 　thin　films，

　　　　　　　　　　 4 結言

　A1203（0001）基板 に 対 す る 成長 条件 を 用 い る こ と に よ

り、SrTiO3（111）基板 上 へ FeTiO3−Fe203固溶体 の 秩序相薄

膜を作製 した。こ の 薄膜 は室温 以 上 の キ ュ リ
ー

温 度を示

した。ま た、FeTio3−Fe203 固溶体薄膜 の 上 に ア モ ル フ ァ

ス Al叺 を堆 積 させ る こ とで 、2 層構 造 を作 製 した 。
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Fig．　5　Magnetization　as 　a　fUnction　ofmagnetic 　field　at　30e　K，
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