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研究成果の概要（和文）：次世代磁気抵抗メモリ（MRAM）のための硬磁性 L10型規則合金層と酸

化マグネシウム層と組み合わせた磁気トンネル接合（MTJ）の形成技術の研究を行った。ヘテロ

エピタキシャル成長により原子レベル構造を制御した。平坦表面を持つ L10 型規則合金膜を形

成する手法として、低温製膜後に高温熱処理を施す 2段階法を提案した。また、2 段階法を MTJ

形成に適応することにより、ギガビット級 MRAM 対応のエピタキシャル MTJが形成可能であるこ

とが分かった。 

 
研究成果の概要（英文）：The formation technique of magnetic tunnel junction (MTJ) 
consisting of ferromagnetic L10 ordered alloy and MgO layers is investigated for future 
magnetoresistive random access memory (MRAM) devices. The structure is controlled in 
atomic level through hetero-epitaxial growth. A two-step method of low-temperature 
deposition followed by high-temperature annealing is proposed to prepare L10 ordered 
alloy film with flat surface. Epitaxial MTJ applicable to Gbit-scale MRAM is prepared 
by employing the two-step method. 
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１．研究開始当初の背景 

マルチメディア関連の急激な情報量の増
加を背景に、高速かつ大容量の不揮発性メモ
リの開発が求められており、スピン注入書き
込み方式を取り入れた磁気抵抗メモリ
（MRAM）が注目を集めている。MRAMの主要構
成要素である磁気トンネル接合（MTJ）は強
磁性材料の電極と絶縁体材料のトンネルバ

リアーの三層構造の薄膜から形成され、電極
の磁化容易軸は膜面に垂直である必要があ
る。 

ギガビット（Gb）級の大容量化に向けてナ
ノメートル・スケールで微細化された MTJ 素
子においても特性均一化は必須であり、結晶
方位と原子レベル構造を高度制御したエピ
タキシャル単結晶薄膜による MTJの形成が有
力候補である。また、微細化による電極体積
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（V）の減少に伴い、Vと電極材料の一軸異方
性エネルギー（Ku）との積で表せる磁気エネ
ルギー（VKu）も減少してしまい、電極の記録
磁化が不安定になる（不揮発性が消失する）
現象が問題になる。そのため、電極材料とし
て、107 erg/cm3オーダーの高 Kuを持つ硬磁性
L10型規則合金を用いることが有効となる。一
方、絶縁体材料としては、高磁気抵抗変化率
の実現に適した酸化マグネシウム（MgO）が
有力である。 

２．研究の目的 

本課題では、硬磁性 L10 型規則合金と MgO
を組み合わせたエピタキシャル三層膜を形
成する技術の研究を行う。以下の（１）～（３）
の問題を検討する。 

（１）  L10 構造へ規則化させるためには、形
成時に、加熱プロセスが必要となる。
しかしながら、高基板温度で膜形成を
行うと、表面および層界面の平坦性が
失われてしまう。そこで、合金材料の
規則化温度を調べ、比較的低温で L10

構造へ規則化させることができる材
料を検討する。また、磁化容易軸であ
る c軸を膜面に対して垂直に向かせる
ことにより、垂直磁気異方性を持つ L10

型規則合金層を形成する。 

（２）L10 型規則合金層上にエピタキシャル
MgO 層を形成する技術を調べる。熱処
理温度を変えることにより、結晶化促
進および配向制御を行う。 

（３） L10 型規則合金と MgO を組み合わせた
三層膜を形成し、数年後以降の実現が
期待される Gb級 MRAM対応の MTJ形成
技術を調べる。 

３．研究の方法 

薄膜形成には超高真空マグネトロンスパ
ッタリング装置を用いた。また、本研究で使
用するスパッタリング装置には、反射高速電
子回折装置が取り付けられており、製膜時に
その場で、原子層レベルでの膜成長機構に関
する有力な知見が得られる。L10構造への規則
度評価には X 線回折（XRD）法を用いた。積
層膜の表面および層界面の平坦性を原子間
力顕微鏡（AFM）および X 線反射率法により
評価した。磁気特性を試料振動型磁力計によ
り調べた。 

４．研究成果 

（１）  L10型規則合金単層膜形成技術 

① L10型規則合金材料として、バルク状態で、
107 erg/cm3 オーダーの Ku を持つ FePt、
CoPt、および、FePd 合金に注目した。図
1 に MgO(001)基板上に、室温から 600 °C
の間の一定基板温度で形成したこれらの
合金薄膜の規則度を示す。FePd＜FePt＜
CoPtの順により低い規則化温度を実現で
きることが分かった。 
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図１ MgO(001)基板上に形成した FePt、
CoPt、および、FePd 合金膜の規則
度の基板温度依存性。 

② L10型規則合金材料（FePt、CoPt、FePd）
と基板材料（MgO、SrTiO3、LaAlO3）の組
み合わせを変えることにより、c 軸配向
制御を試みた。MgO および SrTiO3基板上
に形成した FePd合金膜は c軸が膜面垂直
に向いた L10(001)結晶（図２(a)）のみか
ら構成されたが、LaAlO3 基板上に形成し
た FePd合金膜、および、いずれの基板上
に形成した FePt と CoPt 合金膜中には、
L10(001)結晶に加え、c軸が膜面内に存在
する L10(100)結晶（図２(b)）も含まれて
いることが分かった。以上の結果より、
FePd合金膜は、より低い規則化温度を持
ち、c 軸配向の制御も容易であることか
ら、L10型規則合金材料として有用である
ことが分かった。 
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図２ (a) L10(001)結晶と(b)L10(100)結
晶の模式図。 



 

 

③ 更に、従来の L10 型規則合金エピタキシ
ャル膜の形成手法は、高基板温度を用い
ることにより L10 構造へ規則化させるも
のであったが、低基板温度で不規則構造
のエピタキシャル単結晶膜を形成し、そ
の後、熱処理を施すことにより、高規則
度を持ち、デバイスに適応可能な超平坦
表面を持つ L10 型規則合金エピタキシャ
ル膜を形成できる新手法を開発した。図
３に基板温度 600 °C で形成した場合と
200 °Cでの製膜後に 600 °Cの熱処理を施
した場合の FePd 合金膜の AFM 像を示す。
高基板温度で膜形成を行うとファセット
が発達した島状構造が形成されてしまう
のに対し、低温製膜後に熱処理を施す 2
段階法を用いることにより、算術平均面
粗さが 0.3 nm程度の超平坦表面が実現さ
れていることが分かった。また、製膜温
度を 200～400 °C とし、熱処理温度を
600 °C とした場合においても、表面平坦
性と規則度を維持できることが分かった。
この検討結果は、L10型規則合金層上に形
成する MgO 層の形成可能条件の把握に繋
げることができた。 
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図３ (a)基板温度 600 °C で形成した
FePd 膜と(b)200 °C での製膜後に
600 °C の熱処理を施すことにより
形成した FePd膜の AFM像。 

（２）  L10 型規則合金層上にエピタキシャル
単結晶 MgO層を形成する技術を調べた。
製膜温度を 400 °Cまで上昇させること
により、結晶歪が少なく、配向性がよ
く、更に表面平坦性が良好な単結晶
MgO層を形成できることが分かった。 

（３）（１）および（２）の技術を組み合わ
せて、L10型 FePd 合金と MgO の三層膜
（FePd/MgO/FePd）を形成し、原子レ
ベル構造が制御された単結晶膜によ
る MTJを実現できることを明らかにし
た。 
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