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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、次世代の超高密度磁気記録媒体用の記録層の材料開発にある。具体
的には熱アシスト型記録方式に対応した巨大な一軸結晶磁気異方性 (Ku) を有するCoPtRhがコラム状の柱状組織
を形成したグラニュラ構造を有する媒体の実現を目指す。研究の結果、CoPtRhのKu増大のためには、CoPt基合金
の平均化電子数を9以下としつつ300℃の基板加熱成膜を行うことが有効と判明した。また、グラニュラ構造の作
製においては、低融点及び高融点の酸化物を混合させた複合酸化物を非磁性粒界として用いることで、Kuの低下
を抑制しつつコラム状のグラニュラ組織を作製できることを見出した。

研究成果の概要（英文）：A granular medium with columnar structure with 
huge-uniaxial-magnetogrystalline-anisotropy (Ku) CoPtRh was investigated for future thermally 
assisted recording system.
As a result of the research, it was found that; 1) To obtain high-Ku CoPtRh based alloy, depositing 
CoPt based alloy with average valence electron number of 9 or less under substrate temperature of 
300 oC. 2) To obtain granular medium with columnar structure, addition of composite material consist
 of low- and high-melting-point oxides, such as B2O3+TiO2 is effective to form a non-magnetic 
boundary. 

研究分野： 磁性薄膜

キーワード： 熱アシスト磁気記録　一軸結晶磁気異方性　積層欠陥　グラニュラ構造　CoPtRh
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	

１．研究開始当初の背景 
ハードディスクドライブ (HDD) の記録密度
は，「垂直磁気記録方式 (Fig. 1)」の研究が実
用化に向けて加速した 2000年代前半に，年率
60-80 %の伸び率で増加した．しかしながら，
2013年現在においてはその増加傾向は頭打ち
し始めている．この原因の一つとして，従来
の情報書き込み方式の物理的限界が挙げられ
る．面内・垂直の両記録方式を問わず，超高密
度 HDD対応の磁気記録媒体では，結晶粒子間
の磁気的な相互作用を断ち切った強磁性ナノ
結晶粒子を，ディスク全面に整然と並べるこ
とが不可欠である．このとき，粒径の大きな
強磁性結晶粒子は媒体ノイズの増大招くため，
粒径の微細化が必須となる．さらに，微細化
にともなう熱擾乱に抗するためには，磁性結
晶粒の一軸結晶磁気異方性 Ku を増加させる
必要があり，それにともない反転磁界 Hsw の
増加 (20 kOe以上) が生じる．一方，一般的な
ヘッドで発生可能な磁界は，コイルへの電流
量およびヘッド寸法の制約により最大で約 10 
kOe 程度であり，書込み磁界の不足が問題と

なっている． 

２．研究の目的 
上記問題を打破するには，熱アシスト記録 

(Thermally Assisted Magnetic Recording: 
TAMR)1)に代表されるエネルギーアシストに

よる反転磁界の低減が有効であると指摘され
ている．TAMR では記録ヘッドからの磁界に
加えてレーザ光により媒体を加熱することで 

H swの低減を図る (Fig. 2)． この際，加熱温

度としては約 300 oC 程度が想定されており
2)，磁性結晶粒には消磁温度であるキュリー温
度 Tcの制御が要求される． 
現行媒体に使用されている CoPt 系不規則

合金は，分極した Ptの軌道磁気モーメントお
よび六方晶 (hcp: -A-B-A-原子積層) 構造に
起因して高いスピン軌道相互作用を有する結
果，約 1×107 erg/cm3

の高い Kuを示す反面，
Tcが 1000 oC 前後と非常に高く，TAMR 媒体
として適さない．そのため，CoPt合金薄膜の
高い Kuを維持しつつ低 Tcを実現できれば，
成膜条件や結晶配向制御用下地材料について
の現行 HDD の知見を将来技術にそのまま引
き継げるため，工業上も極めて有益である． 
Tc 低減の方策としては，交換結合低減のため
に Co 薄膜中の添加元素の割合を増加させる
ことが有効である．例として，CoPt薄膜中の
Pt の原子数割合を現行媒体で使用されている
約 16 at%から 50 at%へと増大させた場合，

Tc は約 1000 oC から 540 oC にまで大幅に減

少する．しかしながら，そのような Pt高濃度
組成の試料では，結晶異方性の低い面心立方 
(fcc: -A-B-C-原子積層) 構造の安定性が増大
し，hcp原子積層構造中に積層欠陥が形成され
るため，不規則合金系での高 Ku実現は困難で
あると考えられてきた 3)．本研究では，高 Pt
濃度のCo50Pt50合金薄膜の hcp原子積層の安

定性を高め，Kuを実現する作製プロセスの確

立について取り組む． 
 
３．研究の方法 
 申請研究では， 熱アシスト型磁気記録方式に
対応する媒体のため，高 Ku かつ低 Tc を実現す
る CoPt 合金薄膜の作製を目指す．まず CoPt 合
金について，薄膜中に形成される積層欠陥の低
減 (平成 26 年度: CoPt 基合金薄膜の六方原

子積層化) および原子層組成変調構造の実現 
(平成 27 年度： CoPtRh 合金薄膜の原子層間

組成分離構造の実現) による高 Ku 化を図る．ま
た，探索した合金材料および作製プロセスを
実際の磁性結晶粒-酸化物グラニュラ薄膜へ
適用する (平成 28 年度: 高 Ku CoPtRh 合金

薄膜のグラニュラ化)．尚，各年度の研究内容は
各々が垂直磁気記録方式に関わる材料開発の
基礎知見となりうるため，成果は進捗の度合いに
関わらず垂直磁気記録媒体の高密度化に貢献
可能である． 
 
【平成 26 年度：CoPt 不規則合金薄膜の六方原

子積層化】  

申請者はこれまでの研究において，原子稠密

Fig.2	 熱アシスト型記録方式の概略図．記録層
(RL) には高い一軸結晶磁気異方性 (Ku) を有する
磁性結晶粒を使用し，レーザ加熱による温度上昇

で書き込み磁界を低下させる.  

Fig.1	 従来型の垂直磁気記録方式の概略図．記録
ヘッドにより記録層 (RL) へ垂直に磁界を印加し
情報の書き込みを行う． 

Fig.3	 書き込み磁界Hswの温度依存性の概略図．低

Tc の媒体では，高Tcの媒体と比較して低温度でHsw

が書き込み磁界にまで減少する． 
 

 

 

 



面配向した合金薄膜では合金の平均価電子数

を 10 から 8 へ低下させることにより，hcp 原

子積層が安定化することを明らかとしており，
特に CoRhスパッタ合金薄膜においては，Rh 
50at%ほどの組成でほぼ完全な hcp 原子積層

化が図られることを明らかとした 4)．この知
見を踏まえ，予備検討としてまず，Co50Pt50薄
膜において平均価電子数を減少させて hcp 原
子積層を安定化させることを意図して Pt を

Rh で置換した Co50(Pt1-rMr)50 薄膜に着目し，
原子積層構造と一軸結晶磁気異方性について
調べた．Fig. 6は Co50(Pt1-rRhr)50薄膜の (a) Ku, 
(b) 1 原子あたりの原子磁気モーメント matom, 
(c) 補正強度比の，Ptの Rh置換率 r依存性を
示す．補正強度比は Co50Pt50薄膜 Rh置換率が
増加するにつれて増大し，Co50Rh50 薄膜 (r = 
1) では 0.25を示しており，結晶粒が完全 hcp
原子積層構造をとっていることが分かる．Ku
は Co50Pt50薄膜の 1×106 erg/cm3 から Rh置換
率が増加するにつれて補正強度比同様に増大
し，r = 0.5で極大値 9.6×106 erg/cm3を示した．
したがって，Co50Pt50 組成の薄膜でも積層欠

陥を排除し hcp 原子積層化を促進することに

より，107 erg/cm3
に迫る巨大な Kuを発現さ

せ得ることがわかる．ここで，Kuが極大を示
した組成において Pfcc =	 約 1%の積層欠陥が
残留しているため，その排除による完全 hcp
積層化を図る．hcp 原子積層安定性の更なる

増大手法として，我々は下地層の表面形態変

化による制御法ついての知見を有しており，
この方法を CoPtRh薄膜へ適用する．この方法
では，完全 hcp積層する Ru下地層の表面に凹
凸を付与することで傾斜面を形成し，傾斜結
晶面上で CoPtRh 合金薄膜を成長させること
で，Co，Pt，Rh各原子が Ruの膜面直方向の
積層構造を反映して成長し，完全 hcp 積層が
実現される (Fig. 7)． 

 

	 実際に，先行実験により Co薄膜について傾
斜結晶面上エピタキシャル成長の効果を検討
した結果では，Ru 表面への傾斜付与により，

fcc 原子積層の出現確率が約 10%から 1%以

下へと低下し，ほぼ完全な hcp 積層化が実現
されている 5)．したがって CoPtRh 薄膜の作

製に上記手法を適用することで，合金薄膜中
に形成される積層欠陥の更なる排除により，

完全 hcp 積層構造の形成が期待できる． 
 

【平成 27 年度: CoPtRh 合金薄膜の原子間組  
成分離構造の実現】 

CoPtRh 合金薄膜の Kuのさらなる増強のた
めには，スピン-軌道相互作用の効果的な発現
のために，原子種毎にサイトが定まったケミ
カルオーダ構造，いわゆる規則相の形成が有
効であると考えられる．CoPt 系においては，
L10

6)，L11構造
7) 等の，Co 層と Pt 層とが交

互に原子間組成分離した構造の実現により高

Ku値が期待できると示唆されている．このよ
うな構造をスパッタリングにより薄膜中に実
現するためには，安定サイトへの原子拡散を
促進させる目的で，基板加熱プロセスを適用
することが有効である．六方晶の場合，最も
単純な単位格子では単位胞中が 2 原子で構成
されるため，Co と Pt との比が 1:1 の合金組

成では比較的安定に規則構造が形成されるこ
とが期待され，更に Pt を Rh で置換した 3 元

系の CoPtRh 合金薄膜においてはどのような
原子積層構造が形成されるのか，極めて興味
が持たれる． 
【平成 28 年度: 高 Ku CoPtRh 合金薄膜のグラ

ニュラ化】 
上記高 Ku CoPtRh 合金薄膜を実媒体へ適用
するために，グラニュラ化 (Fig. 8) を試み
る． 一般に，金属-酸化物のグラニュラ薄
膜化は金属に対して約 30 vol.%の酸化物を 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 6 Co50(Pt100-rRhr)50 スパッタ薄膜における(a) 
Ku, (b) 1 原子あたりの原子磁気モーメント matom, 
(c) 補正強度比の，Ptの Rh置換率 r依存性． 

 Fig. 7  完全 hcp積層化手法のアイデア．Ruの
傾斜結晶面上にエピタキシャル成長した

CoPtRh薄膜の結晶構造は，膜面直方向におけ
る Ruの完全な hcp構造を反映してほぼ完全な
hcp原子積層構造をとると期待できる 5)． 



添加したターゲットを用いて室温でスパッタ
成膜を行うことで実現可能と知られている．
しかしながら，上記 CoPtRh合金の原子層組成
分離構造形成のため基板加熱プロセスを適用
成膜する場合には，グラニュラ組織の形成が

著しく困難になることが知られている 10)．こ
の問題は，基板加熱による表面原子拡散によ
り下地表面形態が平坦化した結果，磁性層の
酸化物析出サイトが消失することに起因する
と考えられている．我々は近年，CoPtCrを用
いたグラニュラ薄膜において，加熱前に下地
Ru 層 上 へ 原 子 拡 散 防 止 用 に 極 薄 の

CoCr-SiO2薄膜を設けることで，下地層の平

坦化を抑制し基板加熱プロセスにおいても
CoPtCr グラニュラ組織を形成可能となるこ

とを見出しており
11)
，この知見を CoPtRh グ

ラニュラ薄膜へ適用する． 
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４．研究成果	
	 平成 26 年度においては、Co 合金の積層欠
陥がほぼ合金の平均化電子数、および基板温
度の時間変化により支配的に定まることを明
らかとした。その結果、例として CoPt系を想
定した場合、Pt添加濃度約 40at.%以内の平均
化電子数が 9 前後となる組成域において、基
板温度を約 300oC 一定に保ちながら成膜する
ことで積層欠陥を約 1%未満にまで低減でき
ることを明らかとした。また、予定を前倒し
して原子層組成変調構造についても評価を行
なった。高角散乱環状暗視野走査型透過電子
顕微鏡 (HAADF-STEM) により原子層積層の
蘇生コントラスト像の直接観察を行ったとこ
ろ、蘇生偏重が乱れた箇所では積層欠陥が生
じることが認められ、このことから原子層の
蘇生偏重度合いと積層欠陥の導入度合いとの
間には正の相関が存在することが考えられる。
そのため原子層組成変調構造の実現には積層
欠陥の低減が必須となることが明らかとなっ
た。 
	 平成 27年度においては，グラニュラ化を図
る際の問題点明確化のため，CoPt合金に対し
添加した酸化物種が CoPt 合金の原子層組成
変調構造におよぼす影響について確認を行っ
た．その結果，Si系の酸化物種においては Si
のわずか 5%程度の導入により CoPtの原子層

組成変調がほぼ消失したことから，著しく原
子層組成変調を阻害することが判明した．	
 
	 平成 28 年度においては、CoPt 基合金のグ
ラニュラ化における酸化物種の影響について
検討を行った。これは 27年度の、CoPt基合金
に残存する酸化物構成元素種によって六方原
子積層の阻害度合いが大きく異なるという結
果を踏襲している。B2O3、TiO2、SiO2, ZrO2等、
種々酸化物を用いてグラニュラ膜を作製して
構造と磁気特性を調査した結果、コラム状構
造の形成度合いは酸化物の融点と強い負の相
関を持つことが判明した。特に今回作製した
グラニュラ膜の中では、最も融点の低い 
(~480℃) B2O3を用いたグラニュラ膜では磁性
結晶粒の結晶構造および磁気特性がほぼ CoPt
基合金薄膜と同様であり、酸化物添加による
特性劣化を抑制できることが判明した。 
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