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ポリエチレンナフタレート有機膜上の Co 強磁性薄膜における表面粗さと磁気特性
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We have investigated surface roughnesses and magnetic properties of Co ferromagnetic thin ˆlms evaporated on polyethylene
naphtalate (PEN) organic substrates. As a result, the surface roughness decreases from 1.3 to 0.55 nm with increasing the Co thick-
ness up to 55 nm, where a two-step smoothing phenomenon can be seen. As for magnetic properties, the coercive force and the square-
ness of the hysteresis loop show the maximum values at a Co thickness of 5.3 nm. This experimental result can be explained by the
competition between the shape magnetic anisotropy and the induced magnetic anisotropy of Co ferromagnetic thin ˆlms.

. は じ め に

最近，我々は巨大磁気抵抗（GMR）効果素子や Beyond

CMOS スイッチング素子の創製を目指し，強磁性薄膜のエ

ッジを利用した強磁性薄膜/分子/強磁性薄膜ナノスケール接

合を提案している1,2)．このナノスケール接合の電極材料に

は，有機膜基板上の強磁性薄膜を使用している．現在まで，

この材料探索として，ポリエチレンナフタレート（PEN）

有機膜基板上の Ni，及び，NiFe 合金強磁性薄膜に注目し，

その構造・磁気特性について調べてきた3,4)．一方で，有機

膜基板上の磁性薄膜（あるいは，磁性複合膜）は近年，フレ

キシブル磁気センサーとしても注目されている59)．例え

ば，ポリエステル基板上の Co/Cu 多層膜は，室温にて47.5

の MR 比を示す5)．また，ポリエステル基板上の Co/

Al2O3/Co 強磁性トンネル接合においても，4.2 K で20，

室温で12.5の MR 比を示す6)．このように，有機膜基板上

の磁性薄膜に関して多方面から研究が進められてきた．そこ

で，本研究では，PEN 有機膜上の Co 強磁性薄膜に注目

し，その表面状態，及び，磁化状態について調べることを目

的とした．

2. 実 験 方 法

PEN 有機膜（帝人デュポン社製 TEONEX Q65，長さ10

mm，幅 2 mm，膜厚25 mm）上の Co 薄膜の作製には抵抗加

熱式磁場中真空蒸着装置を用いた．抵抗加熱には BN ルツボ

と W フィラメントを用い，Co が PEN 有機膜に均一に，か

つ，ビーム状に蒸着するように，BN ルツボの形状・寸法，

及び，遮熱板の開口部寸法をシュテファンボルツマンの式，

及び，幾何学的シミュレーションを用いて，厳密に設計し

た．また，蒸着時に PEN 有機膜の温度がガラス転移温度

（＝120°C）を超えないように，遮熱板，及び，冷却機構を

設置した．蒸着パワーは400450 W，蒸着時の圧力は～

10－3 Pa，蒸着膜厚レートは1.52.5 nm/min とした．誘導磁

気異方性を付与するための面内磁場は，360 Oe とした．こ

のとき面内磁場は Co 薄膜に対して横方向に印加した．膜厚

測定には原子間力顕微鏡（AFMエスアイアイナノテクノ

ロジー社製 NanoNavi IIs），及び，ダイオード励起固体

（DPSSネオアーク社製 NEO30SG）レーザーによる透過

光強度測定法を用いた．このとき AFM では段差法を用いて

膜厚を求めた．また，透過光強度測定法では，入射光強度と

透過光強度をパワーメーター（メレスグリ オ社製

13PEM001）により測定し，その強度比から膜厚を算出し

た．表面観察には上述と同じ AFM を用いた．測定モードは

Dynamic Force Mode (DFM）として，スキャン周波数は

1.08 Hz とした．磁化測定にはマイクロ磁気光学カー効果

（MOKEネオアーク社製 BHPI920HU）測定装置を用い

た．磁化測定での最大印加磁場は500 Oe とした．

. 実 験 結 果

Fig. 1 に PEN，及び，Co/PEN の表面 AFM 像を示す．

Co の膜厚は20 nm，及び，55 nm である．観察スケールは

500×500 nm2 である．ここで，表面粗さ Ra を

Ra＝
1

LxLyf
Lx

0f
Ly

0
|h(x, y)|dxdy (1)

と定義する．h(x, y）は位置（x, y）における高さプロファ

イルで，Lx と Ly は x 方向と y 方向の観察スケールである．

PEN の Ra は1.3 nm, Co(20 nm)/PEN の Ra は0.79 nm, Co

(55 nm)/PEN の Ra は0.56 nm となり，Co 膜厚が厚くなる

に従い，Ra が小さくなることがわかる．Fig. 2 に Co/PEN

における Ra の Co 膜厚依存性を示す．比較のため，Au/

PEN における Ra の Au 膜厚依存性も示す．観察スケール

Lx と Ly はそれぞれ500 nm である．Fig. 2 より，Au/PEN

では，Au 膜厚が厚くなるに従い，Ra が大きくなるが，Co/

PEN では，Co 膜厚が厚くなるに従い，Ra が小さくなる．
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Fig. 1 AFM surface morphologies for (a) PEN, (b) Co (20
nm)/PEN and (c) Co (55 nm)/PEN, where the scanning
area is 500×500 nm2.

Fig. 2 Thickness dependence of surface roughnesses for Co/
PEN and Au/PEN.

Fig. 3 (a)(e) Co thickness dependence of magnetization
curves for Co/PEN and (f) the induced magnetic anisotropy
of Co/PEN and the direction of the external magnetic ˆeld.

Fig. 4 Co thickness dependences of (a) the coercive force
and (b) the squareness of the hysteresis loop for Co/PEN.
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また，特徴的な点は，2 段階の平坦化現象が見られることで

ある．すなわち，1 段階目として，Co 膜厚が 010 nm にお

いて平坦化し，2 段階目として，Co 膜厚が3035 nm におい

て平坦化する．その結果，Co 膜厚が1030 nm において，

Ra が0.8 nm で一定となり，Co 膜厚が35 nm 以上で Ra が

0.55 nm で一定となる．現在のところ，その原因については

明らかになっていないが，Ni/PEN や Ni75Fe25/PEN に関し

ても，強磁性薄膜の膜厚が厚くなるに従い，表面粗さが小さ

くなることから3,4)，磁性に起因した現象と考えられる．詳

細なメカニズム解明は今後の課題となる．

Fig. 3 に Co/PEN における磁化曲線の Co 膜厚依存性を

示す．ここで，外部磁場はFig. 3(f)に示すように，Co 薄膜

に対して横方向（＝x 方向），すなわち，誘導磁気異方性軸

と平行に印加した．Figs. 3(a)(e)より，Co 膜厚が5.3 nm

付近で保磁力が最大値を示すことがわかる．角型比に関して

も，Co 膜厚が5.3 nm 付近で最大値を示す．Fig. 4 に Co/

PEN における保磁力と角型比の Co 膜厚依存性を示す．Co

膜厚が 45 nm において，膜厚が厚くなるに従い，保磁力が

増大する．そして，Co 膜厚が 5 nm 付近で保磁力が77 Oe の
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Fig. 5 Magnetization curves for (a) Co(5.3 nm)/PEN and
(b) Co(21 nm)/PEN.
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最大ピーク値を示し，Co 膜厚が 510 nm において，膜厚が

厚くなるに従い，保磁力が減少する．Co 膜厚が1030 nm

では，保磁力は30 Oe の一定値を示し，Co 膜厚が3035 nm

では，膜厚が厚くなるに従い，保磁力が下がる．そして，

Co 膜厚が35 nm 以上では，保磁力は徐々に下がる．この傾

向は角型比に関しても同様である．これらの実験結果を表面

粗さ，及び，磁気異方性の観点から説明する．まず Co 膜厚

が 4 nm 以下では，PEN の表面粗さ Ra＝1.3 nm の影響を受

け，Co 薄膜は膜として形成されないため強磁性を示さない．

Co 膜厚が 45 nm では，Co 薄膜が形成され，磁気的な相互

作用が生じることから，誘導磁気異方性の効果が現れる．こ

のとき，形状磁気異方性の効果はほぼ無視できると考えられ

る．なぜなら，Co 膜厚が 45 nm では，Co 表面の Ra が1.0

nm，かつ，PEN 表面の Ra が1.3 nm であるため，Co 薄膜

の形状に対し表面・界面粗さの影響が強く現れるからであ

る．従って，磁気異方性としては，Co 薄膜の横方向（＝

Fig. 3(f)における x 方向）に付与している誘導磁気異方性が

支配的となり，磁化容易軸は膜の横方向となる．これによ

り，保磁力，及び，角型比が上がる．なお，Co 薄膜の長手

方向（＝y 方向）に外部磁場（H＝Hy）を印加すると，Fig.

5(a)に示すように，磁化曲線は保磁力・角型比が小さい，

ほぼ原点を通る曲線を示すことから，長手方向に磁化困難軸

が形成されていることは確認している（Fig. 5(a)の挿入図

において，実線は誘導磁気異方性 KI が強いことを示し，破

線は形状磁気異方性 KS が弱いことを示す）．Fig. 5(a)に

は，比較のため，Co 薄膜の横方向（＝x 方向）に外部磁場

（H＝Hx）を印加したときの磁化曲線も示している．次に，

Co 膜厚が 510 nm では，誘導磁気異方性に加え，形状磁気

異方性の効果が現れ始めるため，磁化容易軸は Co 薄膜の長

手方向に徐々に傾くようになる．形状磁気異方性の効果が生

じる理由は，Co 膜厚が 510 nm では，Co 表面の Ra が0.8

nm に下がり，かつ，PEN 表面の Ra が1.3 nm であるため，

Co 薄膜の形状に対し表面・界面の影響が徐々に無視できる

ようになるからである．これにより，保磁力，及び，角型比

が下がる．そして，Co 膜厚が1030 nm では，誘導磁気異

方性よりも形状磁気異方性による影響が大きくなるため，磁

化容易軸はほぼ長手方向に向く．これにより，膜厚に依存せ

ず保磁力，及び，角型比は一定値を示す．このとき，Fig. 5
(b)に示すように，Co 薄膜の長手方向（＝y 方向）に外部磁

場（H＝Hy）を印加すると，磁化曲線は保磁力・角型比の大

きいヒステリシス曲線を示すことは確認している（Fig. 5(b)

の挿入図において，実線は形状磁気異方性 KS が強いことを

示し，破線は誘導磁気異方性 KI が弱いことを示す）．これ

は，長手方向に磁化容易軸が形成されていることを示してい

る．Fig. 5(b)には，比較のため，Co 薄膜の横方向（＝x 方

向）に外部磁場（H＝Hx）を印加したときの磁化曲線も示し

ている．最後に，Co 膜厚が3035 nm では，Co 表面の Ra が

0.55 nm に下がるため，これにより形状磁気異方性がさらに

強くなり，保磁力，及び，角型比が下がる．そして，Co 膜

厚が35 nm 以上では，Ra は一定値を示すが，膜厚が厚くな

るため，形状磁気異方性がさらに強くなり，保磁力，及び，

角型比は徐々に下がる．以上のことから，PEN 有機膜上の

Co 薄膜における磁化状態は，Co 薄膜の表面粗さ，及び，誘

導磁気異方性と形状磁気異方性の競合により説明できること

がわかった．

. ま と め

本研究では，PEN 有機膜上の Co 強磁性薄膜に関して，

その表面状態，及び，磁化状態を調べた．その結果，表面状

態観察からは，Co 膜厚が厚くなるに従い，表面粗さが小さ

くなることがわかった．そのとき 2 段階の平坦化現象が見

られた．また，磁化状態測定からは，Co 膜厚が 5 nm 付近

で保磁力，及び，角型比が最大ピーク値を示すことがわかっ

た．これは，Co 薄膜の表面粗さ，及び，誘導磁気異方性と

形状磁気異方性の競合により説明できることがわかった．
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