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第 1 章 序論 

 

§1.1 はじめに 
 

情報化社会の発展に伴い，我々が扱う情報量は年々増え続け，パソコン (PC) などの情

報通信機器の発展には目覚しいものがある．近年では，PC の動作速度向上により，ソフト

も高性能化，複雑化され，インターネット上でも音楽や動画が配信されるなど大容量のデ

ータがやりとりされるようになってきた．また，スマートフォンに代表される携帯機器も

高機能・多機能化され，動画などのコンテンツも高画質の物が求められるようになってき

た．現在，このように多種多様なデータが生成されており，その総量は年間ゼタバイト（1021 

バイト）もあると言われている．そのため，大容量かつ高速に記録ができるストレージデ

バイスが必要とされる． 

  現在の主なストレージデバイスには，CD や DVD，ブルーレイディスク (BD) などの光

記録，USB メモリや SD カードメモリなどの半導体メモリ，ミニディスク (MD) や光磁気

ディスク (MO) などの光磁気記録，磁気テープ，フロッピーディスク (FD) ，ハードディ

スクドライブ (HDD) などの磁気記録が挙げられる．このような多様なストレージデバイ

スの中でも大容量，書き換え可能，単位情報量あたりの価格が低いものがハードディスク

ドライブである．そのためハードディスクドライブは PC のみならず，ビデオなど映像情

報の記憶装置としても広く，用いられている．半導体素子により構成されているソリッド

ステートドライブ (SSD) も製品化されているが，ビット単価が HDD の 10 倍程度と高い．

膨大なデータを蓄えるデータセンターにおいては読み出し速度ではSSDに劣るものの大容

量・安価な HDD が今後も主要な役割を担う． 

近年データセンターの消費電力の削減が課題となっているが，HDD の消費する割合はそ

の約 20%と比較的大きい．数 Tbit/inch2（以降 bit/in2 と表記）以上の記録面密度を実現でき

れば，データセンター内の HDD の数が減少したり，HD のサイズを小さくすることで冷却
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装置の負荷が軽減できるなど，データセンター内の消費電力の削減が見込まれる． 

  図 1-1 に HDD の記録面密度の年次推移を示す．2005 年頃までは面内記録方式が用いら

れたが，後述のように高密度化のため垂直磁気記録方式が採用された．現在，製品レベル

では 500 Gb/in2，研究レベルでは 1 Tb/in2 に達しており，今後 1 Tb/in2 以上の記録密度を実

現するための技術開発が進められている．1 Tb/in2 以上の密度は現在の垂直磁気記録方式で

は達成することが困難であり，ビットパターン媒体や熱，マイクロ波といったエネルギー

アシスト磁化反転などの技術が必要になると考えられている． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-1 HDD の記録面密度の年次推移 

 

記録には，0，1 の 2 進数が用いられており，磁気記録ではこの 0，1 を磁化の向きによ

って区別している．正確に言えば磁化の向きが反転したときに 0，1 が入れ替える仕組みを

用いている．磁気記録の開発の頭初より磁気記録媒体には面内磁気記録方式が用いられて

きた．面内磁気記録の模式図を図 1-2 (a) に示す．記録を保持する磁性膜の磁化容易軸が水

平方向（面内方向）を向くように設計されており，書き込みはヘッドからの漏れ磁界によ

り行われる 1), 2)．この方式は長らく使用され続けてきたが，この面内磁気記録方式では，

記録密度を高めるために，記録ヘッドギャップを短くする必要がある．このため，ビット

サイズが小さくなってくると十分大きなヘッド磁界，磁界勾配で記録をすることができな
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くなるという問題があった．そこで，1975 年に東北大の岩崎氏により提唱された，磁性膜

に対して垂直に磁化する媒体を利用する垂直磁気記録方式 3) が開発され，2005 年頃から実

用化された．図 1-2 (b) に垂直磁気記録方式の模式図を示す．垂直磁気記録方式では，記録

層下部に軟磁性層を配置することで大きなヘッド磁界，磁界勾配を媒体に加えることがで

きるという利点がある．また，面内磁気記録方式では媒体の一軸磁気異方性をヘッド進行

方向にそろえることが難しいに対し，垂直磁気記録方式では，膜法線方向の一軸磁気異方

性の異方性分散を小さくした高密度化に有利な媒体を開発しやすいという利点がある．し

かし，この方式でも 1 Tb/in2 以上の記録面密度となってくると，熱エネルギーによる記録磁

化の揺らぎのために記録が保持が難しくなると考えられている． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-2 (a) 面内記録方式，(b) 垂直記録方式の模式図 4) 
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  現在の磁気記録媒体は，図 1-3 に示すように 1 つの記録ビットが数十個の磁性微粒子で

構成されており，微粒子間の磁気的結合を十分小さくすることでシャープな磁化方向遷移

を可能としている．一方，磁性微粒子はビットの境界面の凹凸を生み，媒体ノイズを引き

起こす．この媒体ノイズを低減しつつ高密度化するためには，ビット内の構成粒子数を保

ったままビットを小さくしなければならない．つまり，高密度化には磁性微粒子のサイズ

を小さくする必要がある．例えば，1 Tb/in2 の記録密度では 1 ビットの大きさは 40 nm × 15 

nm となる．約 20 個の結晶粒で 1 ビットを構成する場合，平均粒子径 5 nm 程度と微細にな

る．磁性微粒子のサイズが小さくなると磁性微粒子 1 つあたりの磁気異方性エネルギーが

低下し熱エネルギーに対して十分な大きさを確保できず熱活性によって磁化が反転してし

まう．これにより記録が保たれず，記録された情報が消失してしまうという問題が生じる．

これを磁気記録における超常磁性限界と呼び，後で詳しく述べる．磁気異方性エネルギー

を大きくすれば超常磁性を防ぐことができるが，この場合は反転に必要な書き込み磁界が

大きくなってしまう．磁気ヘッドが発生する磁界には限度があり，磁気異方性を大きくす

るのにも限界がある．以上のように微粒子化による低ノイズ化，熱揺らぎの低減，書き込

み磁界の低減の 3 つの問題がトリレンマとなって 3 つを同時に満足することは難しい．こ

の問題を解決するために検討されている技術として 

  ・エネルギーアシスト記録 5), 6) 

  ・ビットパターン媒体 7), 8) 

  ・瓦記録 9) 

などが挙げられる．本研究はビットパターン媒体に関するものであるが，まず 1.2 節では

現在問題となっている超常磁性について，1.3 節で次世代技術について簡単に説明した後， 

1.4 節からビットパターン媒体について詳しく述べていく． 
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図 1-3 微粒子媒体の模式 

 

 

 

§1.2 超常磁性限界 
 

磁性体の寸法が微細化されると粒子内の磁化方向が単一方向となる単磁区構造が現れる．

単磁区構造になると個々の微粒子内の原子の磁気モーメントは交換相互作用により同一方

向に揃っているため (図 1-4 (a))，その合計として 1つの giant spinを仮定できる (図 1-4 (b))．

絶対零度での単磁区粒子の磁化方向は磁気異方性により特定方向に固定されるが，有限温

度では熱エネルギーにより熱振動している．磁気異方性エネルギーが熱エネルギーに比べ

て十分大きい場合，磁性微粒子の磁化方向は磁化容易軸方向となり，磁化反転には一般に

有限の大きさの磁界が必要となる．一方，熱エネルギーが磁気異方性エネルギーと同程度

以上となると，磁化方向は熱的に絶えず活性化され，ゼロ磁場においても磁化が特定方向

を向かなくなる．この状態は，原子磁気モーメントが熱的に活性化されている常磁性と似

ていることから，超常磁性 (superparamagnetic state) と呼ばれる．なお，単磁区構造の粒子

内の原子磁気モーメントは，有限温度においても強い交換相互作用のため平行に揃ってい

ることから，個々の原子磁気モーメントがバラバラの方向を向く常磁性とは区別される．

温度の上昇に伴い熱励起が磁化の方向を揃えているエネルギー障壁（磁気異方性エネルギ

ビット境界

磁性微粒子 記録ビット

磁化

トラック幅

ビット境界

磁性微粒子 記録ビット

磁化

トラック幅
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ー）を突破できるようになると，磁化は回転できるようになり，磁化の方向が反転し，磁

化情報が消失する (図 1-4 (c))． 

磁化を特定方向に向かせようとする磁気異方性エネルギーの存在下で，熱活性が磁化反

転させるのに必要な平均時間は次の緩和時間 τ で与えられる． 

 
                                        (1.1) 

 

ここで Ku は磁気異方性定数，V は粒子の体積（磁化反転時の磁気異方性エネルギーKuV は

磁化反転に対するエネルギー障壁を表す），kBはボルツマン定数 (Boltzmann constant, kB = 

1.38 × 10-23 [J/K])，T は絶対温度である．f0 は磁化反転に関係した固有周波数で，物質によ

って異なる（典型的には 109–1010 [s-1] 程度である 10)）．バルクや大きな磁性微粒子では τ

は十分長く磁化が反転する確率は無視することができる．磁気記録において，データ保存

の目安として考えられている 10 年間ビット情報が保持されるためには，一般に KuV / kBT > 

60 程度なければならないとされている．粒径 d が小さくなると，記録される粒子の体積 V

はほぼ d3に比例して小さくなる．微粒子のサイズを微小化すれば当然Vは小さくなるので，

KuV / kBT の値を維持するには Ku の大きな磁性材料を用いる必要がある． 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-4 超常磁性の概念 2). 

(a) 個々の atomic moment mi, (b) 低温での超常磁性 M = Smi 

(c) 高温では M は熱エネルギーにより揺らぐ 

0
1 exp u

B

K V
f

k T
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§1.3 磁気記録媒体における次世代技術 
 

1.3.1 エネルギーアシスト記録 

 

エネルギーアシスト記録は，記録を行う際に通常の記録磁界に加え，外部から何らかの

エネルギーにより媒体の磁化反転磁界を低下させて記録を行う方式である．そのため媒体

にはヘッド磁界のみで記録できないような高い Ku をもつ材料を使用することができ，前述

の超常磁性限界を回避することができる．エネルギーアシストの方法としては，現在，熱

エネルギー5)によるものとマイクロ波 6)によるものの 2 つが考えられている．熱アシスト磁

気記録（TAMR (Thermally Assisted Magnetic Recording) 又は HAMR (Heat Assisted Magnetic 

Recording) ）は，書き込みの際，レーザー光を用いて局所的に媒体を加熱し，一時的に媒

体の保磁力 Hc を下げて書き込みを行う記録方式である 5)．図 1-5 に熱アシスト磁気記録の

概略図を示す．記録層に用いる磁性媒体は，適度な温度上昇より反転磁界が十分低下する

必要がある．TAMR の実用化に向けた最も大きな課題は，磁気ヘッドの設計にあるとされ

ている．磁気ヘッドに熱源を搭載し，記録磁場と加熱位置を正確に合わせる必要がある．

さらに，高密度な記録を行うために微小な熱源が必要で，数 10 nm 径の微小光スポットを

発生する必要があり，一般的に近接場光が利用される．磁気ヘッド端部に近接場光素子 

(NFT: Near Field Transducer) 11)を配置することで微小スポット径が得られることが報告され，

現在，種々の NFT が提案・検討されている 12), 13)．また，TAMR 方式では，媒体を加熱す

ることから媒体表面の潤滑膜もこれに耐える必要がある．なお，媒体の加熱や冷却に要す

る時間に関しては，加熱スポットが数十 nm 以下の場合，十分な放熱機構があれば加熱ス

ポットの昇温・冷却時間は 1 ns 以下となり問題ないと考えられている． 
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図 1-5 熱アシスト磁気記録の概略図 

 

一方，マイクロ波アシスト磁気記録 (MAMR: Microwave Assisted Magnetic Recording) で

は，マイクロ波を照射し，媒体の磁化歳差運動を誘起して，磁化反転磁界を低下させる 6)．

磁性体の磁気モーメントは電子の角運動量を源としており，磁界によりこれを回転させる

トルクが加わると，磁気モーメントは，歳差運動をしながら磁界方向を向くが，この歳差

運動周波数は数十 GHz 程度のマイクロ波の領域である．よって，記録する際にその周波数

のマイクロ波を照射すれば，そのエネルギーを吸収し，磁化の歳差運動が誘起され（磁気

共鳴），磁化反転を助長することができると考えられている．磁化運動方程式である LLG 

(Landau-Lifshitz-Gilbert) 方程式のシミュレーションによればマイクロ波を照射すると，媒

体の保磁力が数分の一になることが明らかになっている 14)．マイクロ波アシスト磁気記録

が注目されるようになったのは，微小なマイクロ波源を磁気ヘッドに組み込んだ構造が提

案されたことによる 6), 15)（図 1-6）．図 1-6 にマイクロ波アシスト磁気記録方式の概略図を

示す．微小マイクロ波源としては，スピントルク高周波素子 (STO: Spin Torque Oscillator) が

有力視されている 12)．STO は GMR，TMR（トンネル磁気抵抗効果）素子と同様の技術で

作製できるため従来のヘッドに容易に組み込むことが可能である．しかし，記録ヘッドか

らの強磁場下で STO を安定に発振させる必要があることや，媒体の異方性磁界分散による

共鳴周波数分散の制御など，様々なパラメータを適切に設計することが課題とされている． 
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図 1-6 マイクロ波アシスト磁気記録の概略図 15) 

 

 

 

1.3.2 瓦記録 

 

磁気記録において記録密度の上昇に伴い，記録ヘッドの主磁極サイズは小さくする必要

がある．しかしながら，一般に主磁極サイズの縮小は発生できる最大磁界および記録磁界

付近での磁界勾配を低下させる．この密度上昇に伴う磁気ヘッド発生磁界，磁界勾配の減

少を回避する手法として瓦記録方式 (SWR: Shingled Writing Recording)が提案されている 9)．

これは，主磁極を微細化する代わりに，サイズの大きな主磁極を用いるもので，ヘッド主

磁極の片側のみであればトラック幅方向，トラック方向ともに高い磁界勾配と強い磁界を

両立できることを利用する方式である．瓦記録方式の概略図を図 1-7 に示す．SWR は，2008

年に Roger Wood らにより提案され，その名のとおり瓦のように重ねて記録を行うものであ

る．SWR はヘッド主磁極が大きいため複数トラックが同時に重ね書きされる欠点があるが，

高磁界強度，高磁界勾配の両立が可能であり，非常に微小な記録ビットを形成することが

できる．また，現状の媒体をほとんどそのまま用いることができ，現在の技術の延長線上



 第 1 章 

10 

で開発することができると考えられる．課題としては，上述の重ね書きのための記録パフ

ォーマンスの低下であり，ソフト的にこれを改善することが重要となる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 - 7. 瓦記録 9) 

 

瓦記録は，二次元記録と組み合わせることで 10 Tbit/in2 以上の記録密度を実現できる可

能性がある 9)．二次元記録とは隣接トラック間に干渉があることを想定し記録再生を行う

方式であるが，読み出しヘッドに入ってくる複数の信号を高 S/N で弁別できるかや，複雑

な信号処理が必要となるため高転送レートが実現可能かなど，システム面での課題が多い． 

 

 

 

§1.4 ビットパターン媒体 

 

1.4.1 ビットパターン媒体 

 

磁気記録の記録密度を高める方式として本研究で取り上げるビットパターン媒体 

(BPM: Bit Patterned Media) 8)の利用がある．ビットパターン媒体を用いた記録では，磁性薄

膜を人工的に規則正しい微小パターンに加工して，1 つのパターンに 1 ビットを書き込む
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方式を採用する．図 1-8 にビットパターン媒体の概略図を示す．従来の磁気記録媒体は前

述したとおり，磁性微粒子の集合体で構成されており，記録密度を高めていくと微粒子径

を小さくしなければならなず記録されたデータの安定性を確保できなくなる熱揺らぎとい

う物性的な限界に直面する．ビットパターン媒体では，微細加工で形成された 1 つのパタ

ーン内の磁気モーメントは，磁気的に結合して単磁区構造をとるので，1 ビットが 20 前後

の微粒子からなる従来の媒体より，実効的な体積 V が大きくなり，熱安定性が改善される．

また，微細加工によりビット境界が定義されることより，ビット遷移ノイズの低減される．

そのため，従来の記録媒体よりも高い記録密度を達成できると考えられる．ビットパター

ン媒体に求められる性能 16)-18) を列挙すると， 

  ・安価に大量生産可能であること 

  ・垂直磁化媒体であること 

  ・媒体表面平坦性 < 1 nm 

  ・ビット位置ばらつき < 10 % 

  ・ビットごとの磁気特性のばらつき（反転磁界分布）< 10 % 

である．ビットサイズが小さくなるにつれて，十分な信号強度を得るためにディスクから

の磁気ヘッドの浮上量も小さくする必要があり，ヘッドの安定浮上のためには媒体表面凹

凸を小さくする必要がある．また，ビットパターン媒体は微粒子媒体とは異なり，ビット

の位置ばらつきを小さくする必要がある．現行の微粒子媒体では，粒子ごとの磁気特性の

ばらつきは再生信号振幅に影響を与えるが，ビットパターン媒体では，ビットの磁気特性

のばらつきが直接再生誤りにつながる．このため微粒子媒体に比べ，ビットの磁気特性ば

らつきを低くおさえる必要がある．さらに最も重要な点は上記の特性を満足する媒体を低

コストで大量に作製する必要があるということである．  
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図 1-8 ビットパターン媒体の概略図 

 

BPM を作製するためのレジストパターン形成方法としては，研究レベルでは電子線描画

法による直接描画が用いられている．しかし，実際の生産を考慮すると，ナノインプリン

トなど大量生産に向いた手法を用いる必要がある．また，トラックをナノインプリントに

より加工し，そこに自己組織化膜を埋め込む手法 (GSA: Guided Self-Assembly) 19)も検討さ

れている．ここで，一般的なビットパターン媒体の作製方法を図 1-9 に示す．まず，基板

上に磁性連続薄膜を成膜し，レジストマスク形成後にエッチングによりビット状に加工す

る．その後ビット間を非磁性材料で埋めて平坦化することでビットパターン媒体を作製す

る．様々な研究事例が報告されているが問題点として，表面の凹凸が大きいこと，エッチ

ング時の再付着物によりビットの磁気特性のばらつきが大きくなることが挙げられる．さ

らに，最も大きな問題は現行媒体に比べ工程数が多く，低歩留まり，高コストとなること

である．これらの問題を解決し，なおかつより簡便に作製できる手法としてイオン照射に

よるビットパターン形成が提案されている． 
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図 1-9 ビットパターン媒体の作製方法 

 

 

 

1.4.2 イオン照射型ビットパターン媒体 

 

媒体にイオン照射をすることで媒体の磁気異方性を局所的に制御するビットパターン媒

体が提案されている 20)．その作製方法を図 1-10 に示す．この方法ではエッチングで磁性

材料を削る方法とは異なり，イオン照射により媒体の磁気特性を局所的に制御してパター

ン化する．このためエッチング加工で必要となる溝埋め工程なしで，表面平坦性に優れた

ビットパターン媒体を作製することが可能となる．また，エッチング再付着物による磁気

特性ばらつきの影響もない．しかしながら，一般にイオン照射だけでは照射領域を非磁性

化することが困難であり，照射領域を介した記録ビット間の磁気的結合が高密度化に重大
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な支障をきたす．これまで Co/Pt 20)-23)， Co/Pd24), 25) 多層膜へのイオン照射によるビットパ

ターン作製の報告例がある．Co/Pt，Co/Pd 多層膜はイオン照射により磁化容易軸が面直方

向から面内方向へと変化するが，パターン化した際に面内磁化領域を介したビット間の磁

気的結合が切れないという問題点がある 25)．これは高密度化のためビット間距離を短くす

ると各ビットを独立に磁化反転させることが難しくなることを意味する．このことから高

密度なイオン照射型ビットパターン媒体を実現するためには，イオン照射により非磁性化

が可能で磁気記録に必要な高い垂直磁気異方性を持つ材料が必要であると考えられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 - 10 イオン照射型ビットパターン媒体の作製方法 

 

 

 

§1.5 垂直磁気異方性 

 

1.5.1 結晶磁気異方性と一軸磁気異方性 

 

結晶磁気異方性とは強磁性体の自発磁化が，特定の結晶軸方向に向きやすくなる性質の
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ことを言う．これは結晶内で自発磁化のとる方向により，内部エネルギーが変化するため

で，最も低エネルギー（安定）になる方向を磁化容易方向，逆に高エネルギー（不安定）

になる方向を磁化困難方向と呼ぶ． 

最も単純な磁気異方性は一軸磁気異方性である．例えばコバルトは六方最密格子をとる

強磁性体であるが，その磁化容易軸は c 軸方向であり，自発磁化がその方向を向いている

とき内部エネルギーが最も低くなる．内部エネルギーは自発磁化が c 軸となす角 θ および

a 軸との方位角 φ の関数として， 

 

                                         (1.2) 

 
と表せる．これは  
 

                                     

 

 

(1.3) 

 

という cosn θ (n = 2，4，6，･･･) という形に書き表すことができる．なお，自発磁化の方

向に依存する内部エネルギーEa を磁気異方性エネルギーと呼び，式に現れる係数 Ku1，

Ku2，･･･を一軸磁気異方性定数という．一般に次数の低い一軸磁気異方性が大きな値を示

すため，高次項を無視した最も簡単な近似として，以下の式がよく用いられる                                

 

 又は                         (1.4)  
 

上述したように，結晶磁気異方性は結晶構造の対称性を反映する．例えば，立方晶系に

属する Fe（図 1－11）の結晶磁気異方性エネルギーは，自発磁化の方向余弦を(α1，α2，α3) 

とすると， 

 

 

2 4 6 6
1 2 3 4sin sin sin sin cos 6a u u u uE K K K K           

   1 2
1 11 cos 2 3 4cos 2 cos 4
2 8a u uE K K      

 3
1 10 15cos 2 6cos 4 cos 6

32 uK      

 4
1 10 15cos 2 6cos 4 cos 6 cos 6

32 uK       

2sina uE K 
1 cos 2
2a uE K  
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    (1.5) 

 

で表せる 1)．K1，K2，K3 は立方磁気異方性定数と呼ばれる．自発磁化を(100) 面内で<100> 

方向から θ だけ回転させたとき，K3 以降を無視すると結晶磁気異方性エネルギーは， 

 
(1.6) 

 

となり，K1 の項のみが寄与する 4 回対称の異方性を生ずる．また式 (1.5) から，立方晶系

の結晶磁気異方性は方向余弦の 4 次以上の項からなるため，一軸異方性は生じないことが

わかる． 

有限な大きさの磁性体が一方向に磁化すると，磁化方向に対して磁性体の両端に磁極が

生じ，磁化方向とは逆向きの磁界（反磁界）が発生する．磁性体はこの反磁界が小さくな

る方向に磁化しやすい性質を持ち，これは形状磁気異方性と呼ばれる．特に薄膜では，磁

化が膜面垂直方向に向くと磁極間の距離が近いため反磁界が大きくなり，磁化が膜面内方

向に向くと磁極間距離が遠くなるため反磁界は小さくなる．このことから，薄膜では磁化

が膜面垂直方向を向くよりも膜面内方向に向く方が静磁エネルギーが小さく，磁化は一般

的に膜面内方向を向きやすい． 

 

 

 

 

 

 

図 1-11 Fe の構造(bcc 構造) 

 

 

 2 2 2 2 2 2 2 2 2
1 1 2 2 3 3 1 2 1 2 3aE K K           

 1 1 cos 4
8a
KE  
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1.5.2 磁気弾性異方性 

 

強磁性体は一般的に磁化にともなって結晶が変形するが，これを磁歪と呼ぶ．反対に，

強磁性体を歪ませることで磁気異方性を誘導することができる．これを磁歪の逆効果と呼

び，これによる異方性を磁気弾性異方性と呼ぶ．磁性膜が内部応力により歪むことで磁性

膜には磁気弾性異方性が付与される． 

今，立方晶の磁性体に内部応力 σ が加わっているとする．そのときの内部エネルギー（磁

気弾性エネルギー）を，その張力の方向余弦を(γ1，γ2，γ3)とし，自発磁化の方向余弦を(α1，

α2，α3)として表すと 
 
 
 

 
(1.7) 

で与えられる．ここで，λ100，λ111 は[100]，[111]方向の磁歪定数であり，それぞれの方向に

磁化したときの伸びを表す． 

今，簡単のためにアモルファスのような等方性の磁気歪みを考えた場合，λs = λ100 = λ111

であり内部応力として張力が加わっているときの磁気弾性エネルギーは 
 

(1.8) 
 

となる．θ は応力 σ と自発磁化 M のなす角度である． 

薄膜では一般に膜面内方向に一様な内部応力が蓄えられる．この場合は膜面内に二軸性

の応力 σ があるか，膜面垂直に一軸応力-σ があるものと考えることができ，磁気弾性エネ

ルギーは 
 

(1.9) 
 

となる．このときの θ は膜法線方向と自発磁化のなす角となる．これより，σ が圧縮力で λs

2 2 2 2 2 2
100 1 1 2 2 3 3

3 1
2 3magelE              

 

 111 1 2 1 2 2 3 2 3 3 1 3 13               

 2 2
1 1 2 2 3 3

3 3 cos
2 2magel s sE                

  2 23 3cos cos
2 2magel s sE        
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が正，または σ が張力で λsが負のときに磁性薄膜に垂直磁気異方性が誘起されることにな

る．以上より，薄膜に内部応力が加わるとき，垂直磁気異方性が付与される場合があるこ

とがわかる． 

 

 

 

1.5.3 界面磁気異方性（多層膜における磁気異方性） 

 

多層膜の界面磁気異方性の原因については， 具体的な機構は完全には分かっていないが，

界面における原子配列の低対称性からくる結晶磁気界面異方性 (図 1-12(a)) と， 界面での

格子ミスフィットから生じる磁気歪みの効果による磁気弾性界面異方性 (図 1-12(b)) が考

えられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-12 (a) 結晶磁気界面異方性，(b) 磁気弾性界面異方性のモデル 

 

 結晶磁気界面異方性は，現象論的には磁性原子間に疑似双極子相互作用を仮定し，それ

が異種原子界面で界面法線方向と面内で異なることにより生じると考えることができる．
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しかし，実際の界面では，異なる原子が近接することによって電子状態がバルク状態とは

異なるなど，現象論だけでは十分実験結果を説明できない場合がある. 現在では第一原理

によるバンド計算により表面・界面磁気異方性を求める研究も進んでいる． 

 磁気弾性界面異方性は立方格子が正方晶などに歪むことで，立方対称の時には打ち消さ

れていた双極子相互作用の効果が現れることで生じる磁気異方性で，磁歪の逆効果と等価

である．  

磁性体薄膜では一般に形状磁気異方性の影響が大きく，膜面内方向が磁化容易方向にな

りやすいことを述べた．しかし，Pd/Fe 26)，Pd/Co 26)-28)，Pt/Co 28) などの貴金属 / 3d 遷移金

属の多層膜では，磁性層を薄くしていくと，膜面垂直方向を磁化容易軸とする垂直磁化膜

となることが報告されている．磁性層/非磁性層からなる人工格子の 1 磁性層あたりの垂直

磁気異方性は，現象論的に体積効果と表面（界面）効果に分離することができ，次式のよ

うに表わされる． 
 

(1.10) 
 

Keff : 磁性層単位体積あたりの実効垂直磁気異方性エネルギー 

Ks : 界面単位面積当たりの界面磁気異方性エネルギー 

Kv : 磁性層単位体積当たりの実効的な体積磁気異方性エネルギー 

tM : 磁性層の厚さ 

ここで，Keffは反磁界エネルギーを含む実効的な異方性で，磁力計などによって実際に観測

される値である．Ksは界面に生じる異方性を表しており，磁性層界面が上下 2 つあること

を考慮して 2Ks となっている．Kv は磁性層の結晶磁気異方性や形状磁気異方性からなるも

のである．磁性層が厚くなれば Ksはほとんど無視されるが，Ksがある程度大きく，磁性層

が薄くなると Ksが支配的となる． Ksが膜法線方向を容易軸とする異方性を示す．Pt/Co な

どでは Co 層の薄いところで垂直磁化膜が得られる． 

 

 

2eff M s v MK t K K t   
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§1.6 イオン照射による磁気特性制御 
 

1.6.1 Co/Pd 多層膜への Ga+イオン照射 

 

大きな垂直磁気異方性をもつ Co/Pd 多層膜に対し Ga+イオンの照射を行った研究 24) が報

告されている．これは集束イオンビーム (FIB) を用いて局所的にイオンを照射したもので

ある．図 1-13 に 22keV の Ga+イオンを照射したときの Co/Pd 多層膜の磁化曲線の変化を示

す．5 × 1014 ions/cm2 の照射で保磁力が消失し，磁化容易軸が面直から面内に変化している．

Co/Pt に関しても同様の変化が報告されている 22), 23)．Co/Pd 多層膜の垂直磁気異方性は界面

磁気異方性によるものであり，この垂直磁気異方性の低下は，Ga+イオンによって多層膜の

多層構造が崩れ，Co と Pd の界面拡散が誘発されたためであると考えられている． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-13 [Co (0.4 nm) / Pd (1.35 nm)]12 多層膜へ Ga+イオンを照射した時の磁化曲線 29)． 

(a) イオン照射前 (b) 5 × 1013 ions/cm2 (c) 5 × 1014 ions/cm2 

(d) 1 × 1015 ions/cm2 (e) 5 × 1015 ions/cm2 
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イオン照射によるエッチング量の評価を AFM により行った報告例を図 1-14 に示す 29)．

図 1-14（上図）のように 10µm × 10µm の領域に異なるドーズ量で Ga+イオン照射を行い，

その表面形状を AFM により測定している（下図）．AFM 像中の黒線で示した部分のライン

プロファイルが図 1-14下右図である．照射量の増加によりエッチング量が増加しているが，

イオン照射により膜面内方向が完全に容易方向となる 2 × 1015ions/cm2 程度の照射量では表

面は 2 nm 程度しかエッチングされていないことがわかる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-14（上） 集束イオンビーム（FIB）を用いて Ga+イオン照射プロセス． 

（下）Ga+イオンを Co/Pd 多層膜に照射した場合のエッチング量 29)． 
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E. SuharyadiによるCo/Pd多層膜と FIB によるGa+イオンの局所照射により作製したパタ

ーンメディアの磁化曲線を図 1-15 に示す 29)．ビット間のスペース（照射領域）を 100 nm，

ビットサイズを(a) 400 nm，(b) 300 nm，(c) 200 nm と変化させた場合の磁化曲線である．

図から分かるとおりビット間の磁気的結合が切れないためビットサイズを小さくすると面

内膜へと変化するというデメリットが生じている．  

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-15 イオン照射型 Co/Pd パターン膜の磁化曲線． 

[Co (0.4 nm) / Pd (1.35 nm)]20 多層膜に 5 × 1015 ions/cm2 の Ga+イオン照射し， 

スペースを 100 nm，ビットサイズを(a) 400 nm，(b) 300 nm，(c) 200 nm とした場合． 

太線は面直方向，細線は膜面内方向 29)． 

 

 

 

1.6.2 CrPt3規則合金膜への Kr+ イオン照射 

 

(1)  CrPt3 規則合金膜の特徴 

 

CrPt3 合金は図 1-16 に示すような A1 不規則のときに常磁性を示すが，熱処理により図

1-17 に示すような L12 規則相のとなり，フェリ磁性を示す 30)．キュリー温度は組成比によ
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り変化し，- 273 ˚C (83 at. % Pt) ~ 900 ˚C (52 at. % Pt) の値をとり，飽和磁化は化学量論的組

成である Cr25Pt75 のとき最大 240 emu/cc 程度である 31)．また，石英ガラス基板上の CrPt3

規則合金膜は 5 × 106 erg/cc 程度の大きな垂直磁気異方性を持ち 32), 33)，これは磁歪の逆効果

によることが明らかにされている 34)．図 1-18 は成膜する基板材料を変えることで CrPt3 と

MnPt3 膜の格子歪みを変化させ，垂直磁気異方性と格子歪みの関係を調べた結果を示して

いるが，CrPt3 規則合金膜については，歪みが大きくなるにつれて垂直磁気異方性が増大し

ていることがわかる． 

 

 

 

 

 

 

図 1-16 CrPt3 A1 不規則相の結晶構造 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-17 CrPt3 L12 規則相の結晶構造 30) 
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図 1-18 MnPt3 と CrPt3 における格子歪みと磁気異方性の関係 34) 

 

 

 

(2) Kr+イオン照射による CrPt3 膜のパターン化 

 

前述したように CrPt3 膜，規則化するとフェリ磁性となり，垂直磁化膜が得られるが，不

規則では非磁性であることから，イオン照射によって規則構造を破壊することでビットパ

ターンを作成する試みが名古屋大学において行われている．スパッタリング法を用いて熱

酸化膜付き Si 基板上に Cr/Pt 多層膜を作製し，真空中で 850˚C で 15 分間熱処理することで

作製した L12 相の CrPt3 規則合金膜 (19 nm) に対して 30 keV で加速された Kr+イオンを照

射した際の磁化ループの変化を図 1-19 に示す．Kr+イオン照射前の CrPt3 / Si(SiO2) sub.は飽

和磁化 Ms = 240 emu/cc，保磁力 Hc = 8 kOe 程度で大きな垂直磁気異方性を示している．イ

オン照射量を増加していくと磁化，保磁力ともにと単調に減少し，照射量 2 × 1014 ions/cm2

以上になると磁化，保磁力ともにほぼ 0 となり非磁性化している． 
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図 1-19  Kr+イオン照射時の CrPt3 規則合金膜の磁化曲線 35) 

 

Kr+イオン照射前と，Kr+イオンを 2 × 1014 ions/cm2 照射した CrPt3 規則合金膜の面内方向，

面直方向の結晶構造を X 線回折を用いて測定した結果をそれぞれ図 1-20，1-21 に示す．面

直方向のプロファイルには，強い (111) ピークが，面内方向には，(220) ピークが観察さ

れることから，この膜は強く(111) 配向していることが分かる．面内方向に対するプロファ

イル（図 1-20）を見ると，規則構造に由来する (110) ピークがイオン照射により消失して

いるのに対して，(220) ピークは消失していないことがわかる．これは結晶構造が L12 型の

規則相から A1 型の不規則相へと変化したことを示しており，その相変化に伴って CrPt3 規

則合金膜の磁化が消失したものと考えられる．それに対して，面直方向に対するプロファ

イル（図 1-21）を見てみると，照射前後で (111) ピークの強度はほとんど変化しておらず，

シリコン基板上の CrPt3 規則合金膜は強い (111) 配向を保ったままである．(111) ピーク位

置から計算される格子間隔も照射前後で αp = 3.85 Å と変化はなく，イオン照射による格子
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歪みの緩和はほとんど見られない．CrPt3 規則合金膜の磁気異方性は，前述したように格子

歪みに起因しているので，イオン照射によって格子歪みが緩和すると磁気異方性に大きな

影響を及ぼす．しかし，この実験結果はイオン照射に格子歪みが変化しないことを示して

いることから，局所的イオン照射により，シャープな境界をもつ微細パターンが形成でき

る可能性を示している 35)． 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-20  Kr+イオン照射前後での CrPt3 合金膜の X 線回折プロファイル( 面内測定) 35) 

照射前（左）， Kr+イオン 2 × 1014 ions/cm2 照射後（右） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-21  Kr+イオン照射前後での CrPt3 合金膜の X 線回折プロファイル（面直測定）35) 

照射前（左）， Kr+イオン 2 × 1014 ions/cm2 照射後（右） 



 第 1 章 

27 

 

図 1-22 はKr+イオン照射により作製したCrPt3のビットパターン構造のMFM像である．

パターンの作製方法については第 2 章で述べる手法と同様，CrPt3 膜上にレジストパターン

を形成後にイオン照射するというものである．レジストで覆われていた部分（ビット）は

Kr+イオンが照射されないため CrPt3 の結晶構造は L12 相を維持し，磁気的なコントラスト

が MFM 像で観察される．一方，Kr+イオン照射された部分は，CrPt3 の結晶構造が A1 相へ

と変化して非磁性となったため磁気コントラストが消失している．このように，CrPt3 規則

合金を用いることで Kr+イオンを照射するだけで微細な磁気的パターンを形成することが

できる．しかし，CrPt3 規則合金膜の作製には 850˚C という高温での熱処理が必要であり，

磁気記録媒体への実用性に欠ける．したがって，イオン照射により強磁性を常磁性に遷移

させることができ，かつ低温の熱処理で作製可能な材料の探索が必要である． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1- 22  Kr+ イオン照射により作製した CrPt3 パターン膜の MFM 像 35) 

ビットサイズはそれぞれ 1 µm（左），90 nm（右） 
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§1.7 Mn 系合金・化合物の特徴 
  

イオン照射型のビットパターン媒体を開発する上で CrPt3 規則合金膜は 1.6.2 節で述べた

ように，850˚C という高温での熱処理が必要であり，実用性に欠ける．本研究では，この

弱点を克服でき，イオン照射型ビットパターン媒体に適する材料として Mn 系合金に着目

した．3d 遷移金属の Cr と Mn は，単体では反強磁性を示すが，他の元素と結びつくと強磁

性を示すことがある．これは，金属 Mn では Mn 原子間距離が短く，Mn 原子間の交換相互

作用が負になり，反強磁性が安定となるが，他元素との合金化などにより Mn-Mn 間の平均

原子間距離が増加すると，Mn 原子間に正の交換相互作用が働き強磁性が安定となることが

あるためと解釈されている．一般に強磁性を示す Mn 合金は，Mn 原子が結晶中で規則的に

配列しており，例えば MnBi，MnAl，MnGa，MnPt3，MnAu4 などがある．1.7.1 節で各種

Mn 合金について述べる．本研究では MnBi，MnBiCu を用いており，1.7.2，1.7.3 節でそれ

ぞれ MnBi，MnBiCu について説明する． 

 

 

 

1.7.1 各種 Mn 系合金 

 

(1) MnAl 合金 

 

MnAl 合金は図 1-23 に示すような CuAu 型正方晶（L10 型，a = 3.94 Å，c = 3.58 Å）とな

る場合，強磁性を示す 36)．CuAu 型の MnAl（τ 相）は，図 1-24 の平衡状態図に示すように

準安定相であり，狭い組成範囲 (Mn 組成 48~54%) またバルクでは特殊な熱処理によって

のみ得られる．磁化容易軸は c 軸方向で，一軸結晶異方性定数は約 1 × 107 erg/cc と非常に

大きいことから磁石材料として注目された 37)．また，飽和磁化 Msは約 500 emu/cc，キュリ
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ー温度は約 380˚C である 37)．バルクで τ 相の MnAl 合金を得るには高温（900˚C 程度）から

の制御冷却（30˚C/sec 程度）などの方法を用いる必要があるが，薄膜では比較的低いプロ

セス温度（400 ˚C 以下）で τ 相の MnAl 膜が作製できることが報告されている 38), 39)． 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-23  L10 型 MnAl 合金の結晶構造 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-24 Mn-Al 系の状態図 40) （一部分） 
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(2) MnGa 合金 

  

Tsuboya らは Mn 組成 50-70at.%で CuAu 型正方晶構造持つ低温相が強い強磁性を示すこ

とを報告している 43), 44)．この相のキュリー温度は 600 K，0 K での飽和磁化は 530 emu/cc

である 44)．薄膜では GaAs 上および MgO 上のエピタキシャル MnGa などの報告 41), 42) があ

り，c 軸方向を容易軸とする大きな結晶磁気異方性を示す．この強磁性相は 68 at.% Mn ま

での広い組成領域を持ち，η 相（56 at.% Mn）44) 及び ε' 相 43) (または 相 45)) (66 at.% Mn)

などと呼ばれているが，これらは全て同じ CuAu 構造を持つ．また，Mn-rich の組成領域で

はMn 70 at.% 付近に六方晶のDO19 型
46) や正方晶の DO22 型

47) という相が知られている．

DO19 型の MnGa の飽和磁化は 2 emu/g（0.02 µB/Mn 相当）と非常に小さいが，DO22 型は 2.8 

µBと-1.6 µBの 2 つの Mn サイトからなるフェリ磁性体であり，Curie 温度は約 800 K，磁化

容易軸は c 軸方向となる．DO22 型 MnGa の薄膜は Mizukami42) らにより報告されており，

107 erg/cc 台の大きな磁気異方性を示す． 

 

 

(3) MnPt3 合金 

  

MnPt3 規則相の結晶は Cu3Au 型立方晶構造を持ち，強磁性を示す 48)．中性子回折により

Mn，Pt の磁気モーメントはそれぞれ 3.6 µB，0.2 µB であり強磁性的に配列している．飽和

磁化は 80 K で 620 emu/cc で，Curie 温度は 370 [K] である 49)．MnPt3 については Buschow

らがバルク材料で Kerr 回転角を調べ，633 および 830 nm いずれにおいても 0 deg と報告し

ている 50)．これに対して，図 1-25 に示すように Kato らが MnPt3 規則合金は室温で-1.18 deg

の Kerr 回転角を示し，非常に大きな磁気光学効果を示す材料であることを明らかにしてい

る 51), 52)．MnPt3 規則合金は，立方晶系の Cu3Au 構造であるため，立方対称な結晶磁気異方

性を示し，大きな垂直磁気異方性は報告されていない． 
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図 1-25 MnPt3 規則合金膜の Kerr スペクトル 53) 

 

 

 

(4) MnAu4 合金 

  

MnAu4 規則合金は図 1-26 に示すような Ni4Mo 型構造で，格子定数 a = b = 6.44 Å，c = 4.02 

Å の bct 系の構造をとる．単位胞は Mn 原子が 2 個，Au 原子が 8 個から構成される．Mn

原子は体心正方格子上に配位している 54)．MnAu4 の結晶構造は熱処理の温度条件に強く依

存し 54), 56)，それに伴い磁気特性も大きく変化する．室温における飽和磁化 150 emu/cc，Curie

温度は 70 ˚C 程度と報告されている 57)． 
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図 1-26  MnAu4 の結晶構造 55) 

 

 

 

1.7.2 MnBi(-Cu)膜の構造と磁気特性 

 

(1) MnBi膜 

  

MnBi結晶は，図1-27に示すような六方晶 NiAs 型結晶構造で58)，c軸を磁化容易軸とする

大きな一軸磁気異方性をもっている．室温での一軸異方性の大きさは，9 × 106 erg/cc 程度

で 59)，薄膜の反磁界エネルギー，2πMs
2 = 2.3 × 106 erg/cc より大きく，膜法線方向をc軸と

する配向膜とすることで，膜法線方向を容易軸とする垂直磁化膜を得ることができる．

MnBiのキュリー温度は360˚C 程度である．1957年にWilliamsら60) は，真空蒸着法で作製さ

れたMnBi薄膜が，c軸が膜面に垂直に配向した垂直磁化膜となることを報告している．MnBi

薄膜は，化合物から直接蒸着しても単一相の膜を得ることは困難であり，MnとBiを別々に

蒸着し，その後アニールする方法がとられる．その場合，Bi，Mnの順に蒸着した後，熱処

理するとc軸配向した膜が得られる59)． 



 第 1 章 

33 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-27 MnBiの結晶構造 

 

MnBiは結晶学的に2つの相をもっており，昇温過程において355 ˚Cから360 ˚Cの間で低温

相 (LTP: low temperature phase) から高温相 (HTP: high temperature phase) に変態する．低温

相は六方晶NiAs型構造であるが，高温相はMn原子が格子間位置に入った斜方晶構造となる．

キュリー温度は355 ˚C ~ 360 ˚Cであり，MnBi LTP ⇆ HTPの相変態温度に近い．なお，変態

点以上の温度から室温まで急冷することにより，高温相構造を室温で保持することができ

る．これを急冷高温相 (quenched HTP，QHTP) と呼び，キュリー点180˚Cのフェリ磁性体

である 61), 62)．このLTPとQHTPの結晶構造，格子定数，キュリー温度，飽和磁化を表1-1 に

まとめる63)． 

 

表1-1  LTPとQHTPの結晶構造，格子定数，キュリー温度，飽和磁化63), 64) 
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 MnBi薄膜の磁化曲線は図1-28 に示すように，垂直磁化膜特有の形状を示し，保磁力Hc

や反転磁界Hnは図1-29(a) のように膜厚hに依存して変化する．この結果は，(a) 膜厚の増加

に伴い結晶粒間の応力が増大し，粒界に逆磁区が発生しやすいこと，(b) 保磁力が膜厚の

増加に伴い減少すること( 図1-29 (b)), 特に粒界における保磁力が減少すること，(c) 発生

した逆磁区の磁壁に働く反磁界が膜厚増加とともに増大することなどに起因すると考えら

れている． 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-28 MnBi薄膜の磁化曲線の膜厚依存性65) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-29 MnBi薄膜の反磁界光学特性 Hnと保磁力の膜厚依存性65) 
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 MnBiの磁気光学カー回転角は図1-3066) に示すように，波長370 nmで約1.5度，700 nmで

1.8度と発表されている．高温相の磁気光学性能は低温相に比べてかなり小さい66)．また，

OppeneerらはMnBiのKerrスペクトルを第一原理によるバンド計算により求め，MnBiの大き

な磁気光学効果は，スピン軌道相互作用を大きいBiと，Mnの電子状態が強く混成している

ことより生じると主張している67)． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-30 MnBi薄膜の光学特性66) 

 

 

(2) MnBiCu膜 

 

MnBiにCuを1 ~ 5 % 程度添加した場合，図1-31のNiAs型構造のMnサイトをCuで置換する

構造となると考えられているが68)，一様な膜が得られたという報告はない．一方，Mn-Cu-Bi 

系ではよりBi 含有量の少ないMn3Cu4Bi4相が知られている．この結晶構造は図1-31に示す

立方晶のMn5X2Bi4型構造である．fcc構造の四面体位置にMnかCuが配位しているが，Mnと

Cu の散乱係数の値が非常に近いので，X線回折によりCuの位置を実験的に特定することは
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できない70)．このような構造を持つとき，MnBiCu (111) 配向膜の磁化容易軸は膜面に垂直

である 69), 71)． 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-31 MnBiCuの結晶構造70) 

 

Katsuiらは，Mn3Cu4Bi4 相に組成が近いMnBiCu薄膜(35 nm) において，図1-32に示すよう

に膜法線方向を容易軸とする磁化曲線が得られることを報告している69)．磁気異方性定数

はKu = 2 × 106 erg/ccであり，異方性磁界に換算すると，Hk = 2Ku/Ms = 10 kOeで反磁界4πMs = 

4 kOeより大きい．立方晶であるMnBiCu膜が大きな垂直磁気異方性を示す理由は磁歪の逆

効果であると考えられている69), 71)．図1-33にMnBiCu薄膜のX線回折プロファイルを示す69)．

非常に大きい222ピークの他，弱い511ピークや440ピークを示す． 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-32 MnBiCuの膜法線方向の磁化曲線69)   
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図 1-33 MnBiCu薄膜のX線回折プロファイル69)  

 

MnBiCu 膜(30 nm) の保磁力および 波長6328 Åの光波長におけるファラデー回転角の

温度依存性を図1-35に示す．キュリー温度は180 ˚Cであることがわかる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-35 MnBiCu膜(30 nm) ファラデー回転角および保磁力の温度依存性69)  

 

MnBiCu膜がMnBi膜に比べて有利な点は，(a) Curie温度付近においても相転移の問題がな

いこと，(b) 化学的に安定であることが挙げられる．Katsuiの報告によれば，SiO膜をコー

ティングしたMnBi膜を湿度90%，50 ˚Cの雰囲気中に24時間放置すると，酸化により表面状

態が著しく変化するが，MnBiCuはSiO膜をコーティングしなくても金属顕微鏡で観察する
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範囲内でほとんど変化しない．さらに，スパッタリング法で成膜する場合，MnBiはBi，

Mnの順に成膜しなければ垂直磁化膜を得ることはできないが，MnBiCuの成膜順は磁気特

性に大きな影響を与えないことから，スパッタリング法によって安定して一様な膜を成膜

できる可能性がある71)． 

 

 

 

§1.8 本研究の目的と概要 

  

これまで筆者の所属するグループでは，表面平坦性に優れ，低コストのビットパターン

媒体作製法として，高エネルギーイオン照射により媒体の磁性を変化させるイオン照射方

式を提案してきた．イオン照射型のビットパターン媒体には大きな垂直磁気異方性をもつ

とともに低ドーズのイオン照射により強磁性－非磁性遷移が可能な材料が必要であり，こ

れまでにCrPt3規則合金を用いることで，超高密度のイオン照射型ビットパターン実現の可

能性が示されている72)．しかし，CrPt3規則合金はその生成に高温での熱処理が必要となる

ことが実用化への妨げとなっている．本研究では，CrPt3規則合金に代わる高密度イオン照

射型パターン媒体の候補として比較的低温の熱処理で作製できるMnBiおよびMnBiCu薄膜

に注目し，以下のことを目的として研究を行った． 

(1) 磁気記録媒体に必要となる10-20 nm程度のMnBiおよびMnBiCu薄膜の成膜プロセス

を開発する． 

(2) これらの薄膜へのKr+イオン照射することでその磁気特性制御を行う． 

(3) Kr+イオン照射により磁気的にパターニングされたMnBi，MnBiCu薄膜を作製する． 

(4) 作製されたビットパターン薄膜の磁化反転過程を調べる． 

これらの検討によりMnBi系薄膜をビットパターン媒体へ実用化する可能性を示すことが

できるものと考えられる．本研究で検討するイオン照射法は物理的加工をともなわない新

たな磁気パターン作製法と考えることができる．イオン照射法では，イオン種，照射エネ
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ルギー等を選択することで加工深さ制御も可能であり，物理加工のような2次元加工だけで

なく，3次元磁気パターン作成も可能となると考えられる．本研究で得られる知見は，この

ような新規ナノ磁性材料開発に重要な基盤となることが期待される． 

 以下，第2章において，MnBi，MnBiCu薄膜の作製方法として用いたRF3元マグネトロン

スパッタ装置の原理について概説し，その成膜条件などを示す．また，膜構造や磁気特性

を評価するために用いた測定装置と測定原理について述べた．さらに，パターン膜作製手

法や測定原理，条件なども示した．研究結果については第3章以下にまとめた． 

 第3章では，MnBi薄膜の磁気特性とイオン照射による磁気特性制御について検討を行っ

た．まず，MnBi薄膜を作製するための熱処理条件を明らかにするため，最適な熱処理温度

を調べた．次に，磁気特性，磁気異方性，結晶構造，表面形状と磁区構造について検討を

行った．最後に，イオン照射によるMnBi薄膜の磁気特性，磁気異方性，結晶構造，表面形

状と磁区構造の変化ついて検討を行った． 

 第4章では，MnBiCu薄膜の磁気特性とイオン照射による磁気特性制御について検討を行

った．まず，MnBi薄膜と同様に，MnBiCu薄膜を作製するために，最適な熱処理温度，組

成を調べた．次に，MnBiCu薄膜の磁気特性，磁気異方性，結晶構造，表面形状と磁区構造

について検討を行った．最後に，イオン照射によるMnBiCu薄膜の磁気特性，磁気異方性，

結晶構造，表面形状と磁区構造の変化ついて検討を行った． 

 第5章では，イオン照射パターン膜の磁区構造とその磁化反転過程について検討を行った．

まず，MnBiCu薄膜を用いたイオン照射型ビットパターン媒体を試作し，その表面形状，磁

区構造について検討を行った．次に，ビットパターンを形成したMnBiCu膜の磁区構造につ

いて検討を行った．最後に，MnBiCuビットパターン膜の磁化反転過程の評価を行った． 

 第6章では，研究結果の総括を行った． 
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第 2 章 実験方法 

 

§2.1 実験方法の概要 
 

まず，実験方法の概要について説明する．図 2-1 に実験の流れを示す．表 2-1 に使用し

た装置の一覧を示す．Mn/Bi および(Mn-Cu)/Bi 多層膜の作製には RF3 元マグネトロンスパ

ッタ装置を用いた．その後，真空アニール装置を用いて 300 ˚C から 450 ˚C 程度の温度で熱

処理を行うことで MnBi および MnBiCu 薄膜を作製した．作製した薄膜に Kr+イオン照射を

行い，その構造と磁気特性の変化を評価した．磁気特性は最大印加磁場 20 kOe の交番磁界

勾配型磁力計 (AGM) および最大印加磁場 15 kOe のトルク磁力計により評価した．膜構造

は Cu K線源の X 線回折装置 (XRD) により評価した．膜表面形状は原子間力顕微鏡 

(AFM) により，磁区構造は磁気力顕微鏡 (MFM) によりそれぞれ評価した．膜組成は電子

プローブマイクロアナライザ (EPMA) により評価した．ビットパターン膜は電子ビーム 

(EB) 露光により MnBiCu 薄膜上に形成した ZEP520A レジストパターンをマスクとし，30 

keV の Kr+イオンを一様に照射し，その後レジストを剥離することで作製した．なお，後述

のように MnBi 薄膜は一様性，表面平坦性の問題を解決できず，ビットパターン膜の検討

は行っていない．作製したレジストパターンの観察には走査電子顕微鏡 (SEM) を，ビッ

トパターン媒体の磁化反転特性の測定には MFM を用いた．2.2 節では試料の作製方法につ

いて，2.3 節では使用装置や測定原理などについて述べる． 
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図 2-1 実験の流れ 

 

 

 

 

 

 

Mn/BiおよびMn-Cu/Bi
多層膜の作製

作製した薄膜への
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作製した薄膜へのKr+

イオン照射
その構造と磁気特

性制御

EB露光によるレジス

トパターンの作製

MFMによる

磁化反転過程の観察
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 表 2-1 実験装置一覧 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

§2.2 試料作製 

 

2.2.1 MnBi と MnBiCu 薄膜の作製 

 

MnBi，MnBiCu 薄膜は Mn/Bi，Mn-Cu/Bi 多層膜を熱処理することで作製した．多層膜の

作製には RF3 元マグネトロンスパッタ装置（島津製作所 HSR-522）を用いた．表 2-2 に

スパッタ装置の成膜条件を示す．基板は熱酸化膜付きシリコン基板 (Si(SiO2)，熱酸化膜の

イオン注入装置イオン照射

X線回折装置 (XRD) 構造解析

電子プローブマイクロアナライザ (EPMA)膜組成

磁気力顕微鏡 (MFM) 磁区構造

原子間力顕微鏡 (AFM) 
走査電子顕微鏡 (SEM)表面形状

交番磁界勾配型磁力計 (AGM) 
トルク磁力計

磁気特性

真空アニール装置熱処理（アニール）

電子ビーム (EB) 露光装置ビットパターン膜の作製

RF3 元マグネトロンスパッタ装置試料作製

イオン注入装置イオン照射

X線回折装置 (XRD) 構造解析

電子プローブマイクロアナライザ (EPMA)膜組成

磁気力顕微鏡 (MFM) 磁区構造

原子間力顕微鏡 (AFM) 
走査電子顕微鏡 (SEM)表面形状

交番磁界勾配型磁力計 (AGM) 
トルク磁力計

磁気特性

真空アニール装置熱処理（アニール）

電子ビーム (EB) 露光装置ビットパターン膜の作製

RF3 元マグネトロンスパッタ装置試料作製
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膜厚 500 nm) を用いた．縦 25 mm × 横 25 mm の大きさに切り出した基板を，イソプロピ

ルアルコール (IPA) にて 15 分の超音波洗浄を行った．その後スパッタリング装置内へセ

ットし，成膜前には逆スパッタを Ar 圧 30mTorr，投入電力 100W で 3 分間行った．多層膜

は SiO2(5 nm) / [Mn (tMn nm) / Bi(tBi nm)]3 / SiO2 (500 nm) / Si 又は SiO2(5 nm) / [Mn-Cu (tMn-Cu 

nm) / Bi(tBi nm)]3 / SiO2 (500 nm) / Si 基板という構成で成膜し，tMn(-Cu) + tBi = 5 nm（全膜厚 15 

nm）とした．Mn-Cu 層の成膜は 4 inch Mn ターゲット上に Cu チップ (5 mm × 5 mm) を置

いた複合ターゲットを用いて行った．Mn(-Cu) と Bi の組成は tMn(-Cu) と tBi を変化させる

ことで調整した． 

 

表 2-2 成膜条件 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

成膜後，表 2-3 に示す条件で真空中熱処理を行うことによって MnBi，MnBiCu 合金薄膜

を作製した．サンプルは熱電対の位置から距離 2 cm の範囲内に配置し，熱処理は 300 ˚C ~ 

450 ˚C までの間で行った．温度は熱電対からの信号をもとに PID 制御され，図 2-2 に示す

Mn：1.22 Å /sec
Mn-Cu：1.67 Å /sec (Cuチップ 20枚のとき)
Bi：1.4 Å /sec
SiO2：2.74 Å /sec

スパッタレート

Mn（Cuチップ有，無ともに）：30W
Bi：10W
SiO2：100W

投入電力

Ar 1.0 Paスパッタガス

3×10-5 Pa 以下到達真空度

RF3 元マグネトロンスパッタ装置成膜装置

Mn：1.22 Å /sec
Mn-Cu：1.67 Å /sec (Cuチップ 20枚のとき)
Bi：1.4 Å /sec
SiO2：2.74 Å /sec

スパッタレート

Mn（Cuチップ有，無ともに）：30W
Bi：10W
SiO2：100W

投入電力

Ar 1.0 Paスパッタガス

3×10-5 Pa 以下到達真空度

RF3 元マグネトロンスパッタ装置成膜装置



 第 2 章 

 51 

ような温度プロファイルを用いて実験した．昇温は室温から 15 min で目的温度に到達する

よう一定速度で上昇させ，30 min 間その温度を維持し，降温は 10˚C/min の割合で徐冷する

ようにした． 

 

表 2-3 Mn(-Cu)/Bi 多層膜の熱処理条件 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-2 熱処理の温度制御 

 

 

 

2.2.2 イオン照射型ビットパターン膜の作製 

 

まず，電子ビーム露光により MnBiCu 薄膜上にビットパターン状のレジストを形成した．

30 min熱処理時間

300 ˚C ~ 450 ˚C 熱処理温度

2×10-5  Pa 以下到達真空度

30 min熱処理時間

300 ˚C ~ 450 ˚C 熱処理温度

2×10-5  Pa 以下到達真空度
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その工程は 

(1) MnBiCu 薄膜洗浄 

(2) HMDS プライマ塗布 

(3) ZEP レジスト塗布 

(4) 電子ビーム (EB) 露光 

(5) 現像 

である．以下に各工程の詳しい手順を示す． 

 

(1) 基板洗浄 

MnBiCu 薄膜は 10 mm × 10 mm 程度の大きさに切り出し，レジスト塗布する前にアセト

ン（特級）と IPA（イソプロピルアルコール特級）でそれぞれ 5 分間超音波洗浄を行った．

洗浄後，N2 ブローで IPA を乾燥させ，170 ˚C に熱したホットプレート上でさらに 2 分間乾

燥させた． 

 

(2) HMDS プライマ塗布 

膜上に直接レジストを塗布すると表面張力でレジストが弾かれてしまい，均一に塗布で

きない場合があるため，レジストを塗布前に HMDS プライマを塗布した．Rohm & Haas 製

HDMS（ヘキサメチルジンラザン）プライマを膜上 1，2 滴垂らし，スピンコーターによっ

て基板を回転させた．そのときの回転条件は 

500 rpm × 5sec → (slope 5 sec) → 4000 rpm × 30 sec → (slope 5 sec) → END 

である．スピンコーターで塗布した後，電気炉内で 75 ˚C，15 分間乾燥させた． 

 

(3) ZEP レジスト塗布 

レジスト液には日本ゼオン製 ZEP520A を用い，ZEP : Anisol = 1 : 1 で希釈した．これを

膜上に数滴垂らしスピンコーターを用いて塗布した．そのときの条件は 

500 rpm × 5sec → (slope 5 sec) → 3000 rpm × 30 sec → (slope 5 sec) → END 
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である．塗布後，170 ˚C に保たれた電気炉内で 30 分間プリベークを行い，レジストを硬

化させた． 

 

(4) 電子ビーム (EB) 露光 

電子ビーム露光装置 (JEOL JBX-6000FS) によってビットパターンを描画した．このとき

用いた露光プログラムを巻末の付録に示す．ビーム電流は 100 pA とした．図 2-3 に示すよ

うにビットサイズ 1 µm × 1 µm 場合のパターンは，ピッチサイズを 1.04 µm から 1.4 µm ま

で変化させて，23 個× 23 個の繰り返しパターンを 30 µm × 30 µm の面積内に作製した．ま

た，最適なドーズ量を調べるために，ドーズ量を 50 C/cm2 から 180 C/cm2 まで変化させ

た．図中の SH1 から SH7 の領域のドーズ量は SH1 = 50 C/cm2, SH2 = 80 C/cm2, SH3 = 100 

C/cm2, SH4 = 120 C/cm2, SH5 = 140 C/cm2, SH6 = 160 C/cm2, SH7 = 180 C/cm2 である． 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-3 ビットパターンの模式図，ビットサイズは 1 µm × 1 µm の場合． 

 

 

SH1SH2SH3SH4SH5SH6SH7

P1 (1.4µm pitch)

P2 (1.3µm pitch)

P3 (1.2µm pitch)

P4 (1.1µm pitch)

P5 (1.05µm pitch)

P6 (1.04µm pitch)

EB dose多 少

pitch 1300 nm x 1300 nm

30 m

30 m23個×23個
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(5) 現像 

電子ビームで描画した後，現像することによってレジストパターンが形成される．現像

にはキシレン特級を用い，基板をキシレン中に浸して 40 秒間弱攪拌する．その後，IPA 中

で 30 秒間弱攪拌しリンスする．IPA は N2 ブローを用いて除去する． 

以上の工程を経て，レジストパターンが完成する．例として，図 2-4 にピッチサイズ 240 

nm (ビットサイズ 200 nm × 200 nm) のビットレジストパターンの SEM 像を示す． 

このようなレジストパターンをマスクとして MnBiCu 薄膜に対し一様にイオン照射した．

イオン照射にはイオン注入装置（日新電機 NH-20SR-WMH）を用い，イオン種には Kr+イ

オンを用いた．このとき，エネルギーは 30 keV とし，ビーム電流は 0.18 μA / cm2 とした． 

レジストの剥離は薬液により行った．日本ゼオン製 ZDMAC を用いて超音波洗浄器中の

水温を 65 ~ 70˚Cに保ちながら超音波洗浄することで行った．この剥離は 2回に分けて行い，

それぞれ 20 分間行った．最後に IPA を用いて室温で 5 分間リンスを行った． 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-4 ピッチサイズ(240 nm × 240 nm)，ビットサイズ (200 nm × 200 nm) の 

ビットレジストパターンの SEM 像 

 
 

 

1 m
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§2.3 使用実験装置 
 

2.3.1 RF 3 元マグネトロンスパッタ装置 

 

RF3 元マグネトロンスパッタ装置（島津製作所 HSR-522）の概略図を図 2-5 に示す． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-5  RF3 元マグネトロンスパッタ装置の概略図 
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ターゲット上には半円状の磁力線ができる．ターボポンプにより 10-6 Torr 台まで真空引

きした後，液体窒素トラップに液体窒素を投入することで 2 × 10-7 Torr 程度の真空度が得ら

れる．その後スパッタチャンバー内に Ar ガスを注入し，電力を投入して放電させる．電源

には高周波(RF: Radio Frequency) 電源を用いる．放電を開始すると Ar 原子は電離して Ar+ 

となり，ターゲット側に引きつけられる．この時 Ar+ は数 100 eV のエネルギーを持ってタ

ーゲットに衝突し，ターゲット原子を弾き出す．弾き出された原子も数 eV から数 10 eV の

エネルギーを持って基板に到達する．また，金属原子が弾き出される時に電子も弾き出さ

れ，その電子は図 2-6 に示すようなターゲットの裏側に配置した磁石（中心の磁石を外側

の磁石が取り囲んだ構造）により生じる半円状の磁力線に捕捉されてサイクロトロン運動

をする．これにより，低圧力下でも高密度のプラズマが安定して生成できる．スパッタリ

ング法は，原料の使用効率が高いこと，堆積速度が安定であり膜厚の制御が容易であるこ

と，複雑な組成の合金などの薄膜化に適していることなどから，工業的に実用性が高い薄

膜作製法である 1)． 

試料作製の際には堆積速度（スパッタレート）をあらかじめ求めた．各材料を所定のス

パッタ電力でガラス基板上に 20 分堆積させ，その膜厚を膜厚段差計 (Tencor Instruments 社

製 Alfa Step iQ) で測定し，得られた膜厚を堆積時間で割ることで求めた．これを元に所望

の膜厚を得るのに必要な堆積時間を算出し，試料の作製を行った． 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-6 ターゲットとマグネットの配置 
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2.3.2  交 番 磁 界 勾 配 型 磁 力 計  (AGM: Alternating Gradient field 

Magnetometer)2), 3) 

 

試料の磁化曲線は米 Princeton Measurements 社製の交番磁界勾配型磁力計(Princeton AGM 

2900) を用いて測定した．装置の略図を図 2-7 に示す．外部磁界 Hextにより磁化された試料

は交番磁界発生用コイルからの磁界勾配（最大 15 Oe/mm）により並進力を受ける．この並

進力はサンプルホルダの上端に取り付けられた圧電 (piezo) 素子により電圧に変換される．

磁界勾配は交流で変調され，piezo からの出力信号はコイルへの入力信号と同一周波数とな

る．これを lock-in 検出することで S/N の向上が図られている．また，入力周波数を機械的

共振周波数に合わせることにより試料の振動振幅を 10 倍以上にし，S/N の向上が可能であ

る．本研究に用いた装置は最大印加磁界22 kOe，測定周波数100 ~ 1000Hz ，感度1 × 10-8 emu

である．試料の大きさは 3 mm × 3 mm であり，膜面垂直方向及び面内方向の測定を行った. 

なお，磁化曲線の反磁界補正の係数は同一試料では面内，面直方向で同一とした． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-7 交番磁界勾配型磁力計の概略図 
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2.3.3 トルク磁力計 (Torque magnetometer) 

 

磁気異方性の測定にはトルク磁力計（東英工業，TRT-2 型）を用いた．図 2-8 に概略図を

示す．試料をホルダーごと電磁石のギャップ間に細い金属線で吊るし，飽和に至るまで試

料を磁化する．試料内部の磁化 M の方向は強制的に外部磁界 H の方向に固定されているの

で，M の方向が内部の磁化容易方向と異なるならば，容易方向を外部磁界方向に近づけよ

うとして試料は回転し始める．この回転力（トルク）を弾性糸のねじれにより測定する．

実際のトルク計では，図 2-8 に示すように円柱部の上部にあるミラーを用い，光テコの原

理で，試料のトルクを打ち消すようにミラーと一体になったバランシングコイルに電流を

流す．バランスする時の電流値から試料にかかるトルクを求めることができる．電磁石を

回すことによって印加磁界 H の方向を変え，トルクの大きさを電磁石の回転角に対してプ

ロットする 4), 5)． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-8 トルク磁力計の概略図 
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一軸異方性をもつ試料に対して磁界を印加したときの全エネルギーは， 
 
                                    (2.1) 
 

で表される．ここで，M は飽和磁化，H は印加磁界，θ，φ はそれぞれ M，H と磁化容易軸

との角度である．印加磁界方向が φ のときのトルク T(φ)は 
 
                                    (2.2) 
 

で表される．もし磁界が十分大きく，θ ≒ φ と近似できるとき，トルク T(θ)は 
 
                                                                        (2.3) 
 

と簡単に表せる．図 2-9 には代表的な一軸異方性を持つ磁気材料のトルク曲線を示してい

る．実効磁気異方性 Keffを見積もるために，トルク曲線の peak to peak を用いた．本研究で

トルク曲線測定時にかけた磁界は最大の 15 kOe (1.2 MA/m)であったが，対象とするMnBi，

MnBiCu 薄膜は大きな磁気異方性を有しているため，自発磁化が磁界方向を完全に向いて

はおらずトルク曲線に高次成分が現れる．そのような場合でも磁化 M が困難方向を通過で

きる程の磁界が印加されていれば Keffはトルク曲線の peak to peak から見積もることができ

る．なお，垂直異方性定数 Ku は，Keff に反磁界エネルギー2πMs
2 を加えることで見積もっ

た 4), 6)． 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-9 代表的な一軸異方性を持つ磁気材料のトルク曲線 
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2.3.4 原子間力顕微鏡 (AFM: Atomic Force Microscope) 

 

AFM7) は図 2-10 に示すように探針 tip と試料に働く力を光により検出することで表面形

状を観察する装置である．STM (Scanning Tunneling Microscope) のようにトンネル電流を用

いないために絶縁物の測定も可能であるという特徴を持つ．AFM は探針であるカンチレバ

ー，そのたわみを検出する変位センサー，試料を 3 次元方向に高精度に移動させるための

走査素子(ピエゾ素子)，電子回路，画像処理系，防振装置から構成されている 8), 9)． 

測定方式にはいくつかあり，コンタクトモードでは tip が試料表面に接触したときに生じ

る「たわみ」を検出する．このたわみを一定にするようにフィードバックをかけることで

表面形状を得ることができる．たわみの検出は光テコ方式で行われる．カンチレバー上に

はレーザーを反射しやすい材料がコーティングされており，反射したレーザーは 4 分割フ

ォトダイオードにて受光される．たわみにより上下のフォトダイオードの出力差が生じる．

この出力差がなくなるようにカンチレバーもしくは試料を上下させながら、試料をスキャ

ンする．このときの制御信号が試料の表面状態（凹凸の様子）として観察される．一般に

コンタクトモードでは試料表面をなぞりながら走査するため摩擦力により tip の摩耗が激

しい，もしくは試料にダメージを与えるなどの問題がある．これに対し，tip を共振させて

表面を叩きながら走査するタッピングモードでは，tip 摩耗や試料へのダメージを軽減する

ことができる．タッピングモードにおいてはカンチレバー付近に搭載された圧電素子によ

りカンチレバーを振動させる．その振動は光テコにより検出される．tip が表面に近づくと

振幅が小さくなるため，カンチレバー振幅を一定に保つようにフィードバックスキャンす

ることで表面形状を得る．以上，試料表面に接触しながら走査する方法を説明してきたが，

試料表面に触れずに測定するノンコンタクトモードもある．ノンコンタクトモードでは試

料表面原子と tip 先端の原子との間に生じる原子間力を検出する方法である（ダイナミック

力測定方式）．一般的に，コンタクトモードよりノンコンタクトモードの方が高い分解能を

持つ．本研究では，水平方向 0.1 nm，垂直方向 0.01 nm の分解能を有している Bruker 製

Nanoscope IV Dimension3100 を用いた．なお，測定は全て大気中で行った． 
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図 2-10 原子間力顕微鏡の測定原理 

 

 

 

2.3.5 磁気力顕微鏡 (MFM: Magnetic Force Microscope) 

 

図 2-11 に MFM10) の原理を示す．MFM 測定では，磁極間に作用する静磁気相互作用を

利用している．MFM 探針は AFM で使われるようなシリコン製のカンチレバー先端に，ス

パッタ成膜により数 10 ~ 100 nm 程度の厚みの磁性膜をコートした構造となっており，それ

を磁化して用いる．磁化した MFM 探針と試料から漏れ出る磁界との相互作用を画像化し

たものが MFM 像である．まず，AFM により表面形状を測定した後，表面から一定の高さ

を保ってスキャンする．カンチレバーが共振周波数で振動している場合，磁化した tip が漏

れ磁界を感じると共振周波数が変化する．この変化を光テコにより検出する．カンチレバ

ーのばね定数を k，質量を m とすると共振周波数は ω0 近似的に 
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                                                                        (2.4) 
 

となる．カンチレバーに働く磁気力 F は試料表面磁極からの距離 z によって変化するので

ばね定数が， 
 
                                    (2.5) 
 

だけ変化したと考えることができる．これより有効ねば定数 keff は 
 
                                    (2.6) 
 

と表すことができ，この keffを(2.4) 式に代入すると ω0 は近似的に 
 
                                    (2.7) 
 

となる．以上より，力 F の z 方向の力勾配によって共振周波数が変化することがわかる．

探針を走査し，この共振周波数変化を画像化することで磁気力勾配像，すなわち MFM 像

が得られる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-11 磁気力顕微鏡の測定原理 
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2.3.6 イオン注入装置 

 

イオン注入装置（日新電機，NH-20SR-WMH）の概要図を図 2-12 に示す．目的とする元

素のイオンを発生させるイオン源，必要なイオンだけを取り出す質量分析器，イオンを電

気的に加速する加速器，対象物であるターゲットを固定するチャンバーから構成される．

イオン源内で発生した正イオンは，引出電圧によってイオンビームとして引き出される．

このとき引き出されたイオンビームの中にはイオン注入に不必要なイオンも多種含まれて

いる．そこで，質量分析マグネットによりイオンビームを偏向させ，必要なイオンだけを

分析スリットを通過させる．分析スリットを通過したイオンビームは，加速管で必要とさ

れるエネルギー（加速エネルギー）まで加速される．そうして加速されたビームを Q レン

ズ電極でターゲット上に焦点を結ぶように収束させ，V，H（垂直，水平）スイープ電極で

ウェハに均一に注入されるように走査する．なおここで，H スイープ電極でイオンビーム

を 7˚偏向させ，中性のビームを取り除いている． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-12 イオン注入装置の概要図 
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2.3.7 電子ビーム(EB) 露光装置 

 

本研究では，EB (Electron Beam) 露光装置 (JBX-6000FS) を用いた．その位置制御系と光

学系の概要を図 2-13 に示す．ZrO/W エミッタからの 50 kV に加速された電子ビームはア

ライメントコイルによってビーム軸補正，第 2，第 3 レンズでクロスオーバー縮小されス

ティグメータにより非点補正した後，アパーチャにより絞られる．パターンに応じて第 4，

第 5 レンズのどちらかを使用し，サンプル表面に結像させる．最小ビーム径は 5 nm で，第

2，第 3 レンズの励磁電流を変えることでビーム電流を調節することが可能である．ビーム

走査は一筆書きで行われるため，ビームジャンプや材料移動などでビームを遮断する必要

性が生じたときは，ブランキングを利用する．レーザー干渉測長器から偏向アンプに信号

を送りディフレクタにフィードバックさせることで材料の正確な位置制御を行っている． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-13 EB 露光装置の位置制御系と光学系の概要図 
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2.3.8 X 線回折装置 (XRD: X-Ray Diffractometer) 

 

成膜後の結晶構造の解析には，XRD を用いた．本研究では線源に Cu K波長 l = 0.15148 

[nm] を用いた RIGAKU 製 ATX-G を使用した．X 線は電子線に比べて波長が長く，各原子

面は入射 X 線の 10-3 から 10-5 だけを反射し，散乱能が小さいために回折は非常に多くの格

子面が関与し，厚さが 100 nm 程度の薄膜であれば膜全体および基板からの構造の情報も得

られることになる 11)． 

  本研究では，一般的な膜面垂直方向の θ-2θ スキャンに加えて，膜面内方向の φ-2θχスキ

ャンと φスキャンの測定も行った．図 2-14 は XRD測定における薄膜に含まれる結晶面と，

入射波，反射波および散乱ベクトルの位置関係を示している．k および k' はそれぞれ入射

波，反射波の波数ベクトルであり，弾性散乱の場合その大きさは等しいと考えられる．散

乱ベクトル Q はこれらの差(k' - k)として与えられ，XRD 測定においてはこのベクトルに直

交する結晶面からの回折が観測される．実際の測定は X 線の入射角 ω と，入射波と反射波

のなす角 2θ を変化させることで行った．以下にそれぞれの測定方法の違いを説明する． 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-14 Bragg の回折条件 
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(a) θ-2θ スキャン 

 

図 2-15 (a) は θ-2θ スキャンの測定の簡略図である．入射波 k と試料表面のなす角 ω と，

入射波 k と反射波 k'のなす角 2θ の比が常に 1 : 2 に保たれながら測定が行われる．つまり

散乱ベクトル Q が常に試料表面に対して垂直方向を向いた状態で測定が行われ，膜面垂直

方向の周期構造がわかる．1 つの格子面からの反射波とその隣の格子面からの反射波との

光路差は図 2-17 より 2d sin θ で表される．その光路差が X 線のちょうど 1 波長分だとする

と，そのときの格子面間隔 d は 
 
                                                                        (2.8) 
 

で表される 12)．これを Bragg の回折条件という．XRD 測定により回折ピーク角度が分かれ

ば格子面間隔がわかることになる． 

 また，結晶格子の面間隔は面指数を(h, k, l)として，正方晶系，立方晶系，六方晶系の場

合にそれぞれ以下のようになる． 

 

正方晶系：                                                              (2.9) 

 

 

立方晶系：                                                             (2.10) 

 

 

六方晶系：                                                             (2.11) 
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(b) φ-2θχスキャン，φ スキャン 

 

図 2-15 (b) に φ-2θχ スキャンの簡略図を示す．上記 (a) の測定では膜面垂直方向の格子

面間隔が導出できるのに対し，φ-2θχ スキャン，φ スキャンでは散乱ベクトル Q を膜面内方

向に向けることにより膜面内方向の格子面間隔を求めることができる．散乱ベクトル Q を

膜面内方向に向けるために，X 線を膜表面すれすれに (ω = 0.4˚) 入射するとともに，入射

方向から膜面内 2θχ の方位において，回折線を膜面すれすれの方向から観測する．このと

き膜面内方向の格子面間隔 d に起因した回折ピークを得ることができる． 一方，φ スキャ

ンの場合には，回折ピークが観測できる角度にを固定した状態で，試料を回転させること

で膜面内方向の結晶配向を調べる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-15 (a) θ-2θ スキャン，(b) φ-2θχ スキャンの簡略図 
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X 線回折による散乱強度は，結晶が理想的に完全で無限に大きく，かつ使用する X 線が

完全に平行で単色である場合，Bragg の回折条件 13) を満たす 2θ でのみ有限の値を持ち，そ

れ以外は 0 になる．しかし，実際はそのような状況はありえず，一般的に結晶は不完全で

小さな結晶粒から成るので，散乱強度は図 2-16 のようにある広がりをもつ．この広がりか

ら平均の結晶粒径の大きさ D [Å] は Scherrer の式 14)といわれる次式によって求めることが

できる． 

 

(2.12) 

 

ここで，λ [Å] は X 線の波長，B [rad] は回折ピークの半値全幅，θB [degree] は Bragg の

回折条件を満たす角度である． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-16 実際の XRD 回折パターン 

 

 

2.3.9 走査型電子顕微鏡 (SEM: Scanning Electron Microscope) 

 

走査型電子顕微鏡 (SEM) は，電界や磁界により，加速収束させた電子ビームを試料表

0.94
cos B

D
B








 第 2 章 

 69 

面で走査し，放出された二次電子（反射電子など）の輝度信号像を得る顕微鏡である．次

に動作原理概略について説明する．SEM の構成模式図は図 2-17 である．電子銃により発生

した電子ビームは，数段の収束レンズにより細く絞られ，走査型スキャンコイルの磁界に

より偏向させられて，最終的な電子プローブを得る．このプローブを試料表面で走査させ

る．プローブ径は，電界放出型電子銃 (field emission gun) で 0.5 ~ 2 nm である．試料表面

上を走査する電子ビームが試料を構成する原子との相互作用により種々の信号を生ずる．

一般に最もよく使用される信号は，主に二次電子と反射電子である．二次電子は 2 ~ 5eV

のエネルギーを有する．二次電子は検出器に印加された正の加速電圧により検出器に導か

れる．また反射電子は自らのエネルギーにより，検出器に入る． 

半導体では電子ビームによって半導体内に誘起された電子ビーム誘起電流 (Electron 

Beam Induced Current: EBIC) や試料吸収電流を用いた像を得ることもできる．また分析型

の SEM では特性 X 線などを利用することもできる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-17 走査型電子顕微鏡 (SEM) の構成模式図 
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2.3.10 電子プローブマイクロアナライザ (EPMA) 

 

EPMA (Electron Probe Micro Analyzer) は電子線を試料に照射し，発生する特性Ⅹ線を面

間隔の異なる数種類の分光結晶によって分光し，元素組成を調べる分析装置である 15)． 図

2-18 に示すように，電子線を試料に照射した場合，試料からは X 線，電子，光子などが放

射される．EPMA における組成分析では主に特性Ｘ線を用いる．その X 線検出器にはエネ

ルギー分散型 (EDS: Energy Dispersive X-ray Spectrometer) と波長分散型 (WDS: Wavelength 

Dispersive X-ray Spectrometer) の 2 種類が存在する．図 2-19 は，それぞれの分光器を備えた

EPMA の断面模式図である． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-18 電子線を照射したとき得られた信号 16) 

 

EDS は試料から発生した特性 X 線を直接半導体検出器で検出し，それを電気信号に変え

て分光分析する手法である．検出できる信号の総量に限度があるため微量成分に対しての

相対的な感度は低い．しかし，小さな分析電流でも検出ができるので電子線照射による熱

のダメージを受けやすい試料には有利とされている． 
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WDS は Bragg の回折条件を利用しており，試料の測定面，分光結晶，検出器がローラン

ド円と呼ばれる円の円周上に配置されている．分光結晶の選択によって Be から U までの

全ての元素についての分析が可能である．また，波長分解能がよいので微量成分に対する

検出感度も EDS に比べて 1 桁程度優れているのが特長である． 

本研究では，EPMA より薄膜の組成を分析した．EPMA による組成分析は一般に ZAF と

呼ばれる補正法が用いられる．ZAF 法では各元素に一つずつの標準試料の特性 X 線強度を

測定し，未知試料の特性X線強度と比較する．ZAFとは原子番号効果 (Z) ，吸収効果 (A) ，

蛍光励起効果 (F) を表し，それぞれ特性 X 線強度に変化を与え，標準試料に対する相対強

度比に“ずれ”をもたらす要素である．これらの要素について分析条件ごとに係数を求め

て補正することで試料組成を算出した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-19 EDS，WDS 分光器を備えた EPMA の断面模式図 
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第 3 章 MnBi 薄膜の磁気特性とイオン照射による 

磁気特性制御 
 
§3.1 序 

 

これまでに大きな垂直磁気異方性を有する CrPt3 規則合金膜に Kr+イオンを照射すること

で，表面平坦性に優れたイオン照射型パターン媒体が作製できることが報告されていた 1, 2)．

しかし，CrPt3 膜にはその規則化温度が高い(850˚C) という実用上致命的な問題がある．本

章では，CrPt3 膜に代わる高密度イオン照射型パターン媒体の候補として MnBi 薄膜につい

て検討した結果を述べる．MnBi は NiAs 型構造を取ることで強磁性を示し，NiAs 型構造の

c 軸方向に強い結晶磁気異方性 (9 × 106 erg/cc) を示す 3)．NiAs 型 MnBi 薄膜は 300 ˚C 程度

の低温プロセスで得られることが知られており，CrPt3 と同様，低ドーズのイオン照射によ

り非磁性化が可能であれば，超高密度イオン照射型パターン媒体の実用化に道を拓くと考

えられる．MnBi は室温で 1 deg を超える Kerr 回転角を有し，大きな結晶磁気異方性を示す

ことから 1970 年代から光磁気記録材料としての多くの研究が行われたが 4)-8)，この頃の膜

厚は数 100 nm 程度であり，現在の磁気記録媒体として必要な 10-20 nm 程度の膜厚の研究

例はほとんどない．そこで，低温で作製可能で大きな垂直磁気異方性を有し，イオン照射

型ビットパターン媒体に適用できる材料の模索という観点から 10-20 nm 程度の膜厚の

MnBi 薄膜を作製し，そのイオン照射による構造と磁気特性の変化を調べることとした． 

 まず，MnBi 薄膜を作製するための熱処理条件を明らかにするため，3.2 節で，最適な熱

処理温度を調べた．また磁気特性，磁気異方性，結晶構造，表面形状と磁区構造について

も検討を行った．3.3 節では，イオン照射による MnBi 薄膜の磁気特性，磁気異方性，結晶

構造，表面形状と磁区構造の変化ついて検討を行った． 
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§3.2 スパッタ成膜した MnBi 薄膜の構造と磁気特性 
 

3.2.1 MnBi 薄膜のスパッタ条件および熱処理条件の検討 

  

MnBi 膜成膜のため，まず RF マグネトロンスパッタにより，図 3-1 に示すように熱酸化

膜付き Si 基板上に Bi，Mn の順番に 3 回積層し，その後保護膜として SiO2 を付けた．ス

パッタは 1.0 Pa の Ar 圧中で行い，積層構造は SiO2 (5 nm) / [Mn (tMn nm) / Bi (tBi nm)]3 / Si 

(SiO2) sub. (500 nm)，tMn + tBi = 5 nm（全膜厚 15 nm）とした．Mn と Bi の組成は tMnと tBi

を変化させることで調整し，Mn 44 at.%から 58 at.%の範囲で変化させた．スパッタ成膜後，

真空アニール装置に試料を移し，2 × 10-5 Pa 以下の真空中で熱処理することによって MnBi

薄膜を作製した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3-1 MnBi 薄膜の膜構成 

 

SiO2 (5 nm) / [Mn (2.60 nm) / Bi (2.40 nm)]3 / Si (SiO2) sub.を所定の温度で熱処理した試料

の磁化曲線を図3-2に示す．アニール温度は300˚C ~ 450˚Cで，アニール時間は30 minである．

作製されたMn52Bi48薄膜の飽和磁化，保磁力は，350 ˚Cときに最大となり，それぞれ180 
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emu/cc，10.3 kOeであった．350 ˚C以上では飽和磁化，保磁力ともに急激に減少した．図3-2

から得られた飽和磁化と保磁力のアニール温度依存性を図3-3にまとめる．前述のようにア

ニール温度350 ˚Cで最大の飽和磁化，保磁力が得られておりNiAs型のMnBi膜作製には350 

˚Cの熱処理が適切であると考えられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3-2 アニール温度を変化させた場合の Mn52Bi48 薄膜の磁化曲線 
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図 3-3 （左）飽和磁化のアニール温度依存性 （右）保磁力のアニール温度依存性 

 

 

図 3-4 は熱処理温度 350˚C と固定し MnxBi100-x (15 nm) 薄膜の組成比を変化させたときの

磁化曲線を示す．これらの磁化曲線から得た飽和磁化，保磁力の Mn 組成依存性を図 3-5

にまとめる．後に述べるように膜の均一性に問題が有り，磁化，保磁力ともにかなりばら

ついているものの，Mn 組成 50at.%付近で磁化，保磁力ともに大きな値を示している．磁

化の値は大きいもので 180 emu/cc 程度とこれまで報告されている値（膜厚 150 nm におい

て，610 emu/cc）の 1/3 程度である 9)．この原因としては膜組成の不均一性や NiAs 型構造

の c 軸配向制御が不十分であることなどが考えられ，熱処理条件や，下地層材料などの最

適化を行う必要があるものと考えられる．保磁力は最大で 10 kOe 程度得られており，磁化

曲線から非常に大きな垂直磁気異方性を有していることが分かる． 

 

 

 

 

0

2

4

6

8

10

12

200 300 400 500
0

50

100

150

200

250

200 300 400 500

M
s

(e
m

u/
cc

)

H
c

(k
O

e)

Annealing temperature (˚C ) Annealing temperature (˚C )



 第 3 章 

 77 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3-4 350 ˚C の熱処理を行った場合の MnBi 薄膜の磁化曲線 
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図 3-5 350 ˚C の熱処理より作製した MnxBi100-x (15 nm) 薄膜 

の磁化，保磁力の Mn 組成依存性 

 

 

 

3.2.2 MnBi 薄膜の磁気異方性 

 

室温で MnBi の結晶磁気異方性定数は 9 × 106 erg/cc 程度であるという報告がある 3)．図

3-6 にトルク磁力計により室温で測定した膜面に垂直な面内のトルク曲線を示す．これは

350˚C アニールを行った Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜のトルク曲線で，膜法線方向に磁界を印加し
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意味するため，トルク曲線より膜法線方向が容易軸であることがわかる．トルク曲線の振

幅（実効垂直異方性 Keff ）は約 1.3 × 106 erg/cc と見積もられる．これから Mn52Bi48 (15 nm) 薄

膜の磁気異方性定数 Ku を見積もると， 

Ku = Keff  + 2πMs2 

= 1.3 × 106 erg/cc + 2.3 × 105 erg/cc 

= 1.53 × 106 erg/cc 

となる．この値は MnBi 膜の文献値 (9 × 106 erg/cc) に比べ大幅に小さい 3)．この原因とし

て後述する膜組成の不均一性，c 軸配向制御が不十分であることの他に，トルク曲線測定

時の印加磁界 15kOe が小さく磁化を磁化困難軸に向かせることができず，実効垂直異方性

の飽和値が正確に評価できていない等が考えられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3-6 熱酸化膜付き Si 基板上の Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜のトルク曲線 
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3.2.3 MnBi 薄膜の結晶構造 

 

図 3-7 に熱酸化膜付き Si 基板上の Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜の X 線回折パターン（θ-2θ スキ

ャン）を示している．図 3-7 (a) はスパッタ成膜直後（熱処理前）の Mn/Bi 多層膜の，図

3-7 (b) は 350˚C 熱処理後の Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜の θ-2θ スキャン結果である．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3-7 (a) は熱処理前の Mn / Bi 多層膜および (b) 350˚C 熱処理後の Mn52Bi48 (15 nm) 

薄膜の X 線回折パターン 
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熱処理前には，基板と Bi のピークのみ観察されているが，熱処理後は強い MnBi 002 ピ

ークが観測されている．a 軸，c 軸の格子定数はそれぞれ a = 4.30 Å，c = 6.13 Å と見積もら

れ，NiAs 型の低温相 (LTP) MnBi10) の文献値 (a = 4.29 Å，c = 6.12 Å) とおおむね一致して

いる．しかし，MnBi のは急冷高温相 (QHTP) の格子定数は a = 4.34 Å，c = 5.97 Å10) と低

温相と近く両者を分離することはできていない．MnBi 004 のピークは非常にブロードであ

り，LTP 相，QHTP 相のピークの中間位置にピークがある．つまり，この MnBi ピークは

LTP と QHTP MnBi 間のピークの重なりで構成されていると考えられる．作製した MnBi

は c 軸優先配向しており，そのため大きな垂直磁気異方性が得られたと考えられる．なお，

XRD パターンには酸化物 Mn4Bi2O10
11) のピークや残存 Bi のピークも見られる．これはアニ

ール中に MnBi と隣接した SiO2 層中の酸素原子により MnBi が部分的に酸化するためでは

ないかと考えられる．本研究の検討の範囲内では，MnBi 単一相を得るまでに至っていない． 

 

 

 

3.2.4 MnBi 薄膜の表面形状と磁区構造 

 

図 3-8 は (a) アニール前と(b) 真空中で 350˚C アニールを行った MnBi薄膜の光学顕微鏡

写真である．アニール前の MnBi 薄膜の表面は一様な鏡面状であったが，アニール後では

表面に色の異なる 2 種類の領域が見られた．これは組成の異なる領域であり，EPMA の分

析により Mn52Bi48 および Mn56Bi44 の 2 相になっていると考えられる．このような不均一性

は膜の平均磁化を下げると考える．本研究ではイオン照射型磁気記録媒体への応用を考え

ているため，膜厚 15 nm と過去の報告 9)に比べかなり薄くしている．このため均一性を十

分確保できず，膜の平均磁化が過去のものに比べ小さくなったものと考えられる． 
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図 3-8 350˚C アニール前後の MnBi 薄膜の光学顕微鏡像 

 

 

図 3-9 は真空中で 350˚C アニールを行った MnBi 薄膜の AFM 像と MFM 像である．光学

顕微鏡で色の異なる領域間で膜表面の平坦性にほとんど差は見られない．一方，AFM 像に

は MnBi 薄膜の表面に直径 100 nm，高さ 50 nm 程度の高さの粒子状の凸部分が見られた．

MFM 像には光学顕微鏡のコントラストと対応して磁気コントラストが得られる部分と得

られない部分が見られた．このことからも光学顕微鏡のコントラストは MnBi 薄膜の組成

の不均一性を反映しているものと考えられる．また磁気コントラストが得られた部分から

は大きな垂直磁気異方性を示す薄膜に特有の迷路状の磁区が観察される． 
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図 3-9 350˚C アニールにより処理した後の Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜の光学顕微鏡像 

（左列），AFM 像（中列，フルスケール 200 nm）， 

MFM 像（右列，フルスケール 10 Hz） 
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§3.3 Kr+イオン照射による MnBi 薄膜の特性変化 
 

3.3.1 Kr+イオン照射による MnBi 薄膜の磁気特性変化 

 

 熱酸化膜付き Si 基板上に成膜した Mn/Bi 多層膜を真空中 350˚C で 30 分間熱処理するこ

とで作製した SiO2 (5 nm) / Mn52Bi48 (15 nm) / Si (SiO2) sub. 膜に 30 keV で加速された Kr+イ

オンを照射した．ここで照射量は 1 × 1013 ~ 1 × 1015 ions/cm2 とした．図 3-10 にイオン照射

による磁化ループの変化を示す．Kr+イオン照射前の Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜は飽和磁化 Ms = 

191 emu/cc，保磁力 Hc = 10.3 kOe 程度を示し，典型的な垂直磁化膜の磁化ループを示して

いる．イオン照射に対して 5 × 1013 ions/cm2 までは磁化，保磁力ともにほとんど変化がない

が，1 × 1014 ions/cm2 の照射で M-H ループの形状が非対称となった．この非対称性は一種の

一方向異方性であり，これについてはトルク曲線の項で詳しく述べる．2 × 1014 ions/cm2 の

照射を行うと若干磁化が減少し，3.1 × 1014 ions/cm2 で磁化が急減して Ms = 0 となった． 

図 3-11 は 30 keV の Kr+イオン照射による SiO2 (5 nm) / Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜の磁化 Ms，

保磁力 Hcの変化を示している．なお，磁化，保磁力ともにサンプルごとのばらつきがある

ため，照射前の磁化，保磁力をあらかじめ測定しておき，照射後の磁化，保磁力を照射前

の値で規格化した値で示している．図 3-11 から Ms，Hc ともに 2 × 1014 ions/cm2 程度までほ

とんど変化がみられず，照射量 3.1 × 1014 ions/cm2 で急減し，Ms，Hcともにほぼ 0 となると

いう結果が得られた．イオン照射による磁気特性の変化は後述するが，MnBi の結晶構造の

変化によると考えられる．なお，この照射量 (3.1 ions/nm2) では膜は 0.2 nm 程度しかエッ

チングされていないと考えられ，MnBi 薄膜上の SiO2 (5 nm) 保護膜厚が若干減少した程度

と考えている． CrPt3 膜への Kr+イオン照射では CrPt3 膜の磁化，保磁力は照射量の増大に

より徐々に減少し，2 × 1014 ions/cm2 で Ms，Hc ともに消失した結果が得られている 8)．今回

の MnBi 薄膜の磁化が 0 となるのに必要な照射量は CrPt3 膜の照射量と同程度であるが，照

射量に対する Ms，Hcの変化は CrPt3 膜に比べ非常に急峻である． 
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図 3-10 Kr+イオン照射を行った Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜の磁化ループ 
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図 3-11 SiO2 (5 nm) / Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜に 30 keV の Kr+イオン照射した時の磁化 Ms，保

磁力 Hcの照射量依存性．照射前の磁化，保磁力で規格化した値を示している． 

 

 

 

3.3.2 Kr+イオン照射による MnBi 薄膜の磁気異方性変化 

 

 図 3-12 にトルク磁力計により室温で測定した膜面垂直方向のトルク曲線を示す．ここで

θ = 0˚が膜法線方向である．Kr+イオン照射を行っていない膜は θ = 0˚，180˚で θ の増加に対

して正から負に変化しており，垂直磁化膜であることを示している (図 3-12 (a))．3.2.3 節

で述べたように照射前のトルク曲線の振幅は1.3 × 106 erg/cc程度とMnBi膜の過去の報告か

ら期待される 9 × 106 erg/cc 3)に比べかなり小さい．なお，θ を増加させるときと減少させる

ときのトルク曲線にヒステリシス（回転ヒステリシス）が現れている．これは一般的に試

料の異方性磁界が測定磁界 (H = 15kOe) に対して大きい場合に見られる現象であり，トル

ク曲線の振幅から一軸異方性の飽和値は見積もることができていないと考えられる．Kr+

イオン照射量の増加に伴って 2 × 1014 ions/cm2 まではループの振幅が徐々に小さくなって

おり，一軸異方性が低下していることがわかる (図 3-12 (b) ~ (f))．  
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図 3-12 Kr+イオン照射を行った SiO2 (5 nm) / Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜のトルク曲線 
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さらにイオン照射量を増加し，3.1 × 1014 ions/cm2 以上ではトルク曲線が一軸対称性から

一方向対称性に変化している．この一方向異方性はイオン照射量をさらに増すと減少する

が，1 × 1015 ions/cm2 においても有限の値を示している．図 3-13 は SiO2 (5 nm) / Mn52Bi48 (15 

nm) 薄膜のトルク曲線を Fourier 分解することで得た一方向および一軸異方性成分の振幅

（それぞれ，L1θ，L2θ）の Kr+イオン照射量依存性を示している．図 3-13 のように照射前の

L2θは 1 × 106 erg/cc 程度と照射前のトルク曲線の振幅と同程度である．L2θはイオン照射量

の増大により減少するが，逆に一方向異方性成分 L1θは増加し始める．この一方向異方性の

増大は M-H ループの非対称な形状（図 3-10，1 × 1014 ions/cm2）と対応していると考えられ

る．照射量 3.1 × 1014 ions/cm2 では L1θが急増し，トルク曲線には一方向異方性のみが観測

されるようになる．これは 3.1 × 1014 ions/cm2 照射後においても 15 kOe の磁界で磁化反転で

きない程度の強い磁気異方性を有する強磁性相が部分的に存在することを意味する．この

一方向異方性成分は 1 × 1015 ions/cm2 においても消失していない． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3-13 Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜のトルク曲線を Fourier 分解することで得た 

一方向および一軸異方性成分の振幅（それぞれ，L1θ，L2θ）の Kr+イオン照射量依存性 
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3.3.3 Kr+イオン照射による MnBi 薄膜の結晶構造変化 

 

 Kr+イオン 1 × 1013 ~ 1 × 1015 ions/cm2照射後のMn52Bi48 (15 nm) 薄膜のXRDパターンを図

3-14 に示す．照射量 1 × 1014 ions/cm2 までは，熱処理後の MnBi 薄膜の XRD パターン(図

3-7(b)) に比べ目立った変化は見られないが，照射量 2 × 1014 ions/cm2 以上では MnBi 002 ピ

ーク強度の減少が認められる．これは Kr+イオン照射により NiAs 型構造が崩されたことに

対応すると考えられるが，1 × 1015 ions/cm2 においても MnBi 002 ピークは完全には消失し

ていない．これは 1 × 1015 ions/cm2 においてもトルク曲線の一方向異方性が消失していなか

ったことと関係があると考えられる．なお，格子定数は照射前の a = 4.31 Å，c = 6.13 Å に

対して，照射後に a = 4.32 Å，c = 6.13 Å とほとんど変化がなかった．図 3-15 に XRD パタ

ーンの MnBi 002 ピーク強度比のイオン照射量依存性，Ms，Hcの照射量依存性（図 3-11）

とともに示す．NiAs 型 MnBi 002 ピーク強度は 2 × 1014 ions/cm2 以上のイオン照射により減

少しているが，飽和磁化が消失する 3.1 × 1014 ions/cm2 の Kr+イオン照射をしてもピーク強

度がゼロにならないことがわかった．これはこの照射量においても MnBi 相が残っている

ことを示している．トルク曲線においても 1 × 1015 ions/cm2 照射後に，一方向異方性が見ら

れており，このことも MnBi 相が残存していることを支持している． 
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図 3-14 Kr+イオン照射後の Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜の XRD パターン 
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図 3-15 MnBi 002 ピーク強度比の Kr+イオン照射量依存性 

 

 

3.3.4 Kr+イオン照射による MnBi 薄膜の表面形状と磁区構造変化 

 

 図 3-16，3-17 はそれぞれ 3.1 × 1014 ions/cm2，1 × 1015 ions/cm2 照射後の Mn52Bi48 (15 nm) 

薄膜の AFM 像，MFM 像を示している．なお，両図とも比較のため照射前の AFM，MFM

像をともに示している．AFM 像は照射前後ともに表面に大きさ約直径 100 nm，高さ 50 nm

程度の粒子状の凸部が見られ，照射による形状変化は見られていない．これは，1 × 1015 

ions/cm2 程度のイオン照射では膜がほとんどエッチングされないことに対応している．照

射前の MFM 像には大きな垂直磁気異方性を反映した迷路状の磁区構造が見られている．

また部分的に磁気コントラストを示さない領域もあり，3.2 節でも述べたように膜の配向性

や組成などの均一性に課題があることがわかる．Kr+イオンを 3.1 × 1014 ions/cm2 照射した
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MnBi 薄膜の MFM 像では迷路状の磁気コントラストが大幅低下し，1 × 1015 ions/cm2 照射

後には，この迷路状の磁気コントラストは完全に消失している．なお，3.1 × 1014 ions/cm2，

1 × 1015 ions/cm2 ともに AFM 像の凸部に対応した位置から磁気コントラストが観測されて

いる (図 3-16 (b)，図 3-17 (b))．これが磁気コントラストであることを確認するため探針の

磁化の向きを逆方向にして MFM 像を取得した．その結果，図 3-16 (c)，図 3-17 (c) に示す

ように磁気コントラストは探針の磁化を反転することで反転し，この部分に強磁性相の

MnBi 相が存在していることがわかる．なお，本試料はトルク曲線測定にも用いたため，磁

化飽和後にイオン照射されている．このため照射後の凸部分の磁化が一方向に揃ったもの

と考えられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3-16 (a)イオン照射前および(b) 3.1 × 1014 ions/cm2 照射後の Mn52Bi48 薄膜の AFM 像 

（上段，フルスケール 200 nm），MFM 像（下段，フルスケール 10 Hz） 

(c) 探針磁化反転し(b)の試料について測定した AFM，MFM 像 
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MFM (FS 10Hz) MFM (FS 10Hz) MFM (FS 10Hz)

AFM (FS 200nm)

探針磁化（ ）探針磁化（ ） 探針磁化（ ）探針磁化（ ）

Rms 17.27 nm

Ra 10.956 nm

Rms 17.083 nm

Ra 12.439 nm2 µm2 µm

AFM (FS 200nm)

Rms 17.955 nm

Ra 10.735 nm2 µm

(a) 照射前 (b) Kr＋ ion 3.1 ×1014 ions/cm2 (c) Kr＋ ion 3.1 ×1014 ions/cm2
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図 3-17 (a)イオン照射前および(b) 1 × 1015 ions/cm2 照射後の Mn52Bi48 薄膜の AFM 像 

（上段，フルスケール 200 nm），MFM 像（下段，フルスケール 10 Hz） 

(c) 探針磁化反転し(b)の試料について測定した AFM，MFM 像 

 

AFM および MFM 観察から推定されるイオン照射前後の MnBi 膜の断面構造の模式図を

図 3-18 に示す．今回作製した MnBi 膜には膜表面に 50 nm 程度の高さの凸部が存在してい

る．なお，この凸部が強磁性相か否かは不明である．TRIM コードから 30 keV の Kr+イオ

ンを MnBi 膜へ照射した場合のイオン飛程は 20 nm 程度と見積もられ 12)，これから Kr+イ

オン照射により膜表面から 20 nm程度までの MnBiの NiAs 構造が崩され非磁性化すると考

えられる．この表面から 20 nm の非磁性化を行っても，凸部の下部にはイオン照射されな

い部分が残り，図 3-18(b)のように強磁性の MnBi 孤立粒子が膜内に形成されると考えられ
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る．照射前には MnBi 薄膜は連続膜となっており，磁化反転は磁壁移動により進行すると

考えられる．このため，磁壁抗磁力程度の磁界を印加することで膜は磁化反転すると考え

られる．一方，イオン照射により MnBi 孤立粒子が形成されたとするとその保磁力は連続

膜の場合に比べて非常に大きくなると予想され，電磁石で発生できる磁界では磁化反転で

きなくなると考えられる．この考えは，1 × 1015 ions/cm2 においても XRD において NiAs 型

の MnBi 相の残存が確認されたこと，およびトルク曲線が一軸異方性から一方向異方性に

変化したこと，さらには 3.1 × 1014 ions/cm2 で磁化反転が確認できなくなったことと矛盾し

ない．これらの結果から平坦性が良く，均一性の高い Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜を実現できれ

ば，3.1 × 1014 ions/cm2 程度の照射量で強磁性／非磁性遷移が可能になると予想される． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3-18 AFM および MFM 観察から推定されるイオン照射前後の MnBi 薄膜の 

断面構造の模式図． 
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§3.4 まとめ 
 

 本章では，マグネトロンスパッタ法により作製した Mn/Bi 多層膜を 350˚C という比較的

低温で熱処理することにより SiO2 (5 nm) / MnBi(15 nm) 薄膜を作製した．Mn52Bi48 (15 nm) 

薄膜は均一性に課題が残るものの c 軸優先配向した NiAs 型構造となり，膜法線方向の保磁

力が 10 kOe 程度の大きな垂直磁気異方性を示した． 

作製した Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜に 30 keV の Kr+イオンを照射したところ，照射量 3 × 1014 

ions/cm2 程度で磁化，保磁力が消失した．一方，XRD による測定から，1 × 1015 ions/cm2 の

照射においても NiAs 型の MnBi 相が存在すること，およびトルク曲線測定から一方向異方

性が存在していることを確認した．MnBi 薄膜の AFM および MFM 像から，膜表面には高

さ 50 nm 程度の凸部があり，イオン照射後においてもこの凸部に保護された MnBi が膜内

に粒子状に存在していることが確認された．この粒子状の MnBi 相が磁気的に孤立してい

ると考えることで，Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜の磁化，保磁力，トルク曲線振幅，結晶構造の

Kr+ イオン照射量依存性を説明することができた． 

本章では表面平坦性に優れ均一性のよい MnBi 薄膜を得るには至っていないが，このよ

うな膜を得ることができれば， 3 × 1014 ions/cm2 程度の低ドーズ照射により，強磁性／非磁

性遷移が可能となるという結論に至った． 
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第 4 章 MnBiCu 薄膜の磁気特性とイオン照射による 

磁気特性制御 
 
 
§4.1 序 

 

 前章では，スパッタ成膜と 350˚C の熱処理により作成した MnBi (15 nm) 薄膜に 30 keV

の Kr+イオンを照射し，その構造と磁気特性の変化を調べた．MnBi 薄膜の磁化，保磁力は

Kr+イオン照射量 3.1 × 1014 ions/cm2 程度で消失することがわかったが，組成の均一性や表面

平坦性の問題のため，このままではイオン照射型ビットパターン媒体として用いることは

難しい．この問題の他にも，MnBi は酸化や湿気に対する耐性が低いという欠点がある．  

そこで本章では MnBi 薄膜に見られた弱点を克服し，イオン照射型ビットパターン媒体

に応用できる可能性のある材料として MnBiCu1), 2)に注目した．MnBiCu 膜は，MnBi 膜に比

べて，Curie 温度付近での相転移の問題がなく，化学的にも安定であるという利点がある．

MnBi 薄膜と同様に，MnBiCu 薄膜を作製するために，4.2 節で最適な熱処理温度，組成を

調べた．次に，MnBiCu 薄膜の磁気特性，磁気異方性，結晶構造，表面形状と磁区構造に

ついて検討を行った．4.3 節では，イオン照射による MnBiCu 薄膜の磁気特性，磁気異方性，

結晶構造，表面形状と磁区構造の変化ついて検討を行った． 
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§4.2 スパッタ成膜した MnBiCu 薄膜の構造と磁気特性 

 

4.2.1 MnBiCu 薄膜の組成および熱処理条件の検討 

  

図 4-1 に示すように熱酸化膜付き Si 基板上に Bi，Mn-Cu の順番に 3 回積層し，その後

保護膜として SiO2 を成膜した．ここで，Mn-Cu 層は，直径 3 inch の Mn ターゲット上に 5 

mm × 5 mm の Cu チップを 5 枚~25 枚ほど配置して成膜し，その組成は Cu チップの枚数で

制御した．多層膜の構成は，SiO2 (5 nm) / [Mn (t(Mn-Cu) nm) / Bi (tBi nm)]3 / Si (SiO2) sub. (500 

nm)，t(Mn-Cu) + tBi = 5 nm（全膜厚 15 nm）とした．Mn-Cu と Bi の組成は t(Mn-Cu)と tBiを変化

させることで調整し，Mn-Cu 40 at.%から 92 at.%の範囲で変化させた．成膜中の Ar 圧は 30m 

Torr とした．成膜後に 2 × 10-5 Pa 以下の真空中で熱処理することによって MnBiCu 薄膜を

作製した． 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-1 MnBiCu 薄膜の膜構成 

 

図 4-2 に Mnターゲット上に置いた Cu チップの配置を示している．Cu チップは 5 枚 ~ 20

枚配置した．まず Mn-Cu の単層膜を作製し，EPMA により組成分析を行った．その結果を

図 4-3 に示す．Cu チップを増やすにつれ Cu 組成はほぼ線形に増加し，Cu チップを 5 枚，

10 枚，15 枚，20 枚，25 枚配置したときそれぞれ Mn : Cu = 92 : 8，88: 12，82 : 18，72 : 28，

62 : 38 程度になっている．  

Si(SiO2 ) substrate

Bi

Mn-Cu

Bi
Mn-Cu

3回繰り返し15 nm

SiO2 (5nm)
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図 4-2 Mn ターゲット上の Cu チップの配置 

 

 

 

Mnターゲット

(c) Cuチップ 15枚

(b) Cuチップ 10枚(a) Cuチップ 5枚

Cuチップ

(d) Cuチップ 20枚

(d) Cuチップ 25枚
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図 4-3 Cu チップ枚数ごとの Mn-Cu の組成比 

 

 この Cu チップの枚数と組成の関係より Mn : Cu = y : 100-y を決定し，Mn-Cu と Bi の層厚

比を変化させて(MnyCu100-y)xBi100-x の x を 40 at.% から 92 at.% まで変化させた．アニール温

度は MnBi 膜と同様に 350 ˚C とした．飽和磁化，面直方向の保磁力の組成比依存性をまと

めたものをそれぞれ図 4-4 ~ 4-8 に示す．これらの図を比較すると，Cu チップを 20 枚配置

したとき (Mn : Cu = 72 : 28) において大きな飽和磁化と保磁力が安定して得られているこ

とがわかる．図4-7において((Mn72Cu28)75Bi25) 付近の組成で飽和磁化Ms = 215 emu/cc程度，

保磁力 Hc = 3.5 kOe 程度の値が得られ，大きな垂直磁気異方性を有しているものと考えら

れる．Katsui の報告した Mn3Bi4Cu4 (35 nm) の飽和磁化は 300 emu/cc であり，今回作製した

(Mn72Cu28)75Bi25 膜の磁化はその 2/3 程度 1)であった．今回作製した(Mn72Cu28)75Bi25 膜は膜厚

が 15 nm と過去の報告例 (35 nm) より薄いので単純比較はできないものの，比較的大きな

Ms が得られたと考えている． なお，本論文ではこの(Mn72Cu28)75Bi25 をこれ以後 MnBiCu

膜と呼ぶこととする． 
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図 4-4 (Mn92Cu8)xBi100-x薄膜の磁化，保磁力の Bi の組成比依存性 

飽和磁化（左），保磁力（右）アニール温度は 350 ˚C 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-5 (Mn88Cu12)xBi100-x薄膜の磁化，保磁力の Bi の組成比依存性 

飽和磁化（左），保磁力（右）アニール温度は 350 ˚C 

 

 

0

100

200

300

0 10 20 30 40 50 60 70

M
s

(e
m

u/
cc

)

Bi content  (at.%)

0

1

2

3

4

0 10 20 30 40 50 60 70

H
c

(k
O

e)

Bi content  (at.%)

0

100

200

300

0 10 20 30 40 50 60 70

M
s

(e
m

u/
cc

)

Bi content  (at.%)

0

1

2

3

4

0 10 20 30 40 50 60 70

H
c

(k
O

e)
Bi content  (at.%)

0

1

2

3

4

0 10 20 30 40 50 60 70



 第 4 章 

 103 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-6 (Mn82Cu18)xBi100-x薄膜の磁化，保磁力の Bi の組成比依存性 

飽和磁化（左），保磁力（右）アニール温度は 350 ˚C 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-7 (Mn72Cu28)xBi100-x薄膜の磁化，保磁力の Bi の組成比依存性 

飽和磁化（左），保磁力（右）アニール温度は 350 ˚C 
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図 4-8 (Mn62Cu38)xBi100-x薄膜の磁化，保磁力の Mn-Cu の組成比依存性 

飽和磁化（上），保磁力（下）アニール温度は 350 ˚C 

 

 

続いて，組成比を(Mn72Cu28)75Bi25 に固定して，飽和磁化と保磁力のアニール温度依存性

を調べた．各温度で熱処理後の磁化曲線を図 4-10 に飽和磁化 Ms，保磁力 Hc熱処理温度依

存性を図 4-11 に示す．飽和磁化の熱処理温度依存性は穏やかであるものの約 350˚C で最大

値をとり，以降はアニール温度を増加させるにしたがって減少している．また，保磁力は

400 ˚C 付近を境に減少している．以上より，MnBiCu 薄膜の最適なアニール温度は 350˚C

程度であると言える． 
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図 4-10 アニール温度を変化させた場合の MnBiCu 薄膜の磁化曲線 
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図 4-11 （左）飽和磁化のアニール温度依存性 （右）保磁力のアニール温度依存性 

 

 

 

4.2.2 MnBiCu 薄膜の磁気異方性 

 

 図 4-12 にトルク磁力計により室温で測定した膜面に垂直方向のトルク曲線を示す．図に

示すようにトルク曲線は典型的な垂直磁気化膜のループとなった．トルク曲線の振幅（実

効垂直異方性 Keff ）は約 1.0 × 106 erg/cc である．これから室温における垂直磁気異方性定

数 Ku を見積もると， 

Ku = Keff  + 2πMs2 

= 1.53 × 106 erg/cc + 2.7 × 105 erg/cc 

= 1.8 × 106 erg/cc 

となる．室温で石英ガラス基板上に作製した Mn3Bi4Cu4 膜 (35 nm) の垂直磁気異方性定数

は 2 × 106 erg/cc 程度という報告があり 1)，今回の Ku はこの値に近い． 
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図 4-12 熱酸化膜付き Si 基板上の (Mn72Cu28)75Bi25 (15 nm) 薄膜のトルク曲線 

 

 

 

4.2.3 MnBiCu 薄膜の結晶構造 

 

 図 4-13に 350˚Cで熱処理した熱酸化膜付き Si 基板上の(Mn72Cu28)75Bi25 (15 nm) 薄膜のX 

線回折プロファイルを示す．図 4-13 (a) は 350˚C 熱処理前の[Mn72Cu28 (2.54 nm) / Bi (2.46 

nm)]3 多層膜，図 4-13 (b) は 350˚C 熱処理後の (Mn72Cu28)75Bi25 (15 nm) 薄膜の θ-2θ スキャ

ンの結果である．XRD プロファイルを見ると，熱処理前では基板のピークのみ観察されて

いるが，熱処理後は強い MnBiCu 222 ピークが観測されている．格子定数は a = 12.2 Å と見

積もられる．1.7.2 節で述べたように，強磁性の Mn3Bi4Cu4 薄膜は立方晶の構造を持ち，強

い 222 ピーク，弱い 440 や 511 のピークを示すという報告例がある 3)．立方晶構造の

Mn3Bi4Cu4 膜とほぼ同様のプロファイルが得られており，比較的広い組成範囲で立方晶構

造が安定であると考えられる． 
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図 4-13 (a) は熱処理前の Mn-Cu / Bi 多層膜および (b) 350˚C 熱処理後の 

(Mn72Cu28)75Bi25 (15 nm) 薄膜の X 線回折パターン 

 

 

 

4.2.4 MnBiCu 薄膜の表面形状と磁区構造 

 

 図 4-14 に(Mn72Cu28)75Bi25 (15 nm) 薄膜の AFM と MFM 像を示す．比較のために図 4-15

に Mn52Bi48 薄膜の AFM と MFM 像を示す．両者の AFM 像を見てみると，MnBi 薄膜の平

均面粗さ Ra は 17.3 nm 程度であるのに対して MnBiCu 薄膜の Ra は 1.26 nm であり，Cu を添

加することで表面の平坦性が大幅に改善されていることがわかる．また MFM 像を見ると，

MnBi 薄膜は図中に丸で示したような，磁気コントラストが中間色で磁性をもたないか，あ
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るいは垂直磁化膜になっていない領域がある．それに対して MnBiCu 薄膜はそのような領

域がなく，磁気的に均一な膜となっていることがわかる．ビットパターン膜として実用化

するためには表面平坦性の更なる改善が必要であるが，イオン照射型ビットパターン構造

を作製し，その基礎的特性を評価するという点においては十分な平坦性，均一性をもって

いると考えられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-14 (Mn72Cu28)75Bi25 (15 nm) 薄膜の AFM 像（左），MFM 像（右） 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-15  Mn52Bi48 薄膜の AFM 像（左），MFM 像（右） 
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§4.3 Kr+イオン照射による MnBiCu 薄膜の磁気特性変化 
 

4.3.1 Kr+イオン照射による MnBiCu 薄膜の磁気特性変化 

 

 前節で述べた (Mn72Cu28)75Bi25 (15 nm) 膜に 30 keVで加速されたKr+イオンを照射して磁

気特性の変化を調べた．ここで照射量は 2 × 1011 ~ 5 × 1014 ions/cm2 とした．図 4-16 にイオ

ン照射による磁化ループの変化を示す．Kr+イオン照射前の MnBiCu 薄膜は飽和磁化 Ms = 

197 emu/cc，保磁力 Hc = 3.5 kOe 程度を示し，角型比 1 の垂直磁化膜の磁化ループを示し

ている. イオン照射量 2 × 1011 ions/cm2 までは磁化曲線に変化は見られないが 1 × 1012 

ions/cm2 以上で保磁力 Hc が減少してくることがわかる．更に 5 × 1012 ions/cm2 以上で磁化

も減少しはじめ，5 × 1013ions/cm2 以上では強磁性的な磁化曲線を示さなくなった． 図 4-17

に Ms，Hc の Kr+イオン照射量依存性をまとめたものを示す．Kr+イオンの照射量を増してい

くと Ms，Hc 共に単調に減少していく様子が見られ，照射量が 5 × 1013 ions/cm2 以上になる

と Ms，Hc 共にほぼゼロとなった．このような Ms，Hcの照射量依存性は過去に検討された

CrPt3膜
4)と同様である．この結果より MnBiCu 薄膜を非磁性化するのに必要な照射量を 5 × 

1013 ions/cm2 とした． 
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図 4-16 30 keV の Kr+イオン照射による (Mn72Cu28)75Bi25 (15 nm)の磁化曲線の変化 
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図 4-17 MnBiCu (15 nm) 薄膜の磁化，保磁力の Kr+イオン照射量依存性 

 

 

 

4.3.2 Kr+イオン照射による MnBiCu 薄膜の磁気異方性変化 

 

 図 4-18 にトルク磁力計により室温で測定した MnBiCu 膜の膜面垂直方向のトルク曲線の

Kr+イオン照射による変化を示す．ここで磁界 (15 kOe) を膜法線方向に加えたときを θ = 0˚

としている．トルク曲線の符号から照射量 1 × 1013 ions/cm2 以下の試料においては膜法線方

向を容易軸としていることがわかる．照射量を増やすにしたがってトルク曲線の振幅が小

さくなっていることがわかる．これらの変化と飽和磁化 Msの変化から求めた磁気異方性定

数 Ku のイオン照射量依存性を図 4-19 (b)に示す．Ku は，トルク曲線の振幅から見積もられ

る実効垂直異方性定数 Keff に形状異方性 2πMs2 を加えたものである．磁化，保磁力のイオ

ン照射量依存性（図 4-19(a)）は，ほぼ同じ変化を示し，Ms，Hcが消失する 5 × 1013 ions/cm2 

の照射量で垂直磁気異方性も消失していることがわかる．  
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図 4-18 30keV Kr+イオン照射による MnBiCu 薄膜のトルク曲線の変化 
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図 4-19 MnBiCu 薄膜へ 30 keV Kr+イオンを照射した際の(a)飽和磁化 Ms，保磁力 Hc（照射

前の値を 1 に規格化），(b)垂直磁気異方性定数 Ku，異方性磁界 Hk の照射量依存性 

 

 

図 4-19(b) は，Mn54Cu25Bi21 (15 nm) 薄膜の垂直磁気異方性定数 Ku と異方性磁界 Hk の照

射量依存性を示している．ここで，異方性磁界 Hk は Hk = 2Keff / Msから算出した．なお，

Keffは実効垂直磁気異方性定数であり，Keff = Ku – 2πMs
2 である．飽和磁化 Ms，保磁力 Hc，

異方性定数 Ku の照射量依存性とは異なり，異方性磁界 Hk は照射量を増加してもそれほど

減少せず，2 × 1013 ions/cm2 の照射においても 9 kOe 以上の値が得られている．これは Keff

の減少が Msにほぼ比例していることを意味する．エッチング法によりビットパターン媒体

を作製する場合，再付着等によりビット周辺に磁化は存在するが異方性磁界の小さな領域
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が生じて，これがビットごとの磁気特性のばらつきの原因になると考えられている．一方，

イオン照射の場合，ビット周辺にダメージ領域が存在したとしても，この領域の Hk はビッ

ト内部の Hk と同程度であるため，各ビットの磁気特性への影響が小さくなるものと期待さ

れる． 

 

 

 

4.3.3 Kr+イオン照射による MnBiCu 薄膜の結晶構造変化 

 

 図 4-20 に Kr+イオン照射による MnBiCu 薄膜の結晶構造の変化を X 線回折を用いて測

定した結果を示す．Kr+イオン照射前は，強磁性の立方晶構造に起因する MnBiCu の 222 の

ピークや，511，440 などのピークが見られる．今回の組成は Mn54Bi25Cu21 とこれまで報告

されている Mn3Bi4Cu4 膜
1)に比べ Mn リッチであるが XRD プロファイルは立方晶 MnCuBi 

膜のものと同様であり，今回の薄膜も MnCuBi 膜と同様の構造をとっていると考えられる．

これらのピーク強度は Kr+イオンを照射に伴って減少し，磁化が消失する照射量 5 × 1013 

ions/cm2 においてピークも消失していることがわかる．図 4-21 に MnBiCu 222 のピーク強

度比（照射前の強度を 1 と規格化したもの）の Kr+イオン照射量依存性を示す．比較のた

め示した飽和磁化，保磁力の Kr+イオン照射量依存性（図上段）と比べると，Ms，Hc 値が

急激に減少し始める 5 × 1012 ions/cm2 付近から MnBiCu 222 のピーク強度も減少しており，

磁化，保磁力が消失する 5 × 1013 ions/cm2 で 222 ピーク強度もゼロになっていることがわか

る．MnBiCu 222 ピークは主に Bi の規則的配列により生じていることから Kr+イオン照射

により Bi の規則配列がくずれ，強磁性から常磁性に遷移したものと考えられる． 
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図 4-20 30 keV Kr+イオン照射による MnBiCu 膜 (15 nm) の X 線回折プロファイルの変化 
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図 4-21 MnBiCu 222 ピーク強度比の Kr+イオン照射量依存性（下段）． 

比較のため Ms，Hc の Kr+イオン照射量依存性（上段）も示す． 
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4.3.4 Kr+イオン照射による MnBiCu 薄膜の表面形状と磁区構造変化 

 

 図 4-22，4-23 に 30 keV の Kr+イオン照射による MnBiCu 薄膜の AFM と MFM 像の変化

を示す．イオン照射前（図 4-22）の膜表面の平均面粗さ Ra の値は Ra = 1.79 nm であり，磁

化が消失する 5 × 1013ions/cm2 イオン照射後も Ra = 1.79 nm と変化していない．これは，5 × 

1013ions/cm2 程度の低ドーズのイオン照射では膜の表面形状はほとんど影響されないこと

を意味する．図 4-23 の MFM 像では，明暗のコントラストは膜法線方向に磁化が向いた磁

区を示している．照射前の磁区幅の平均値はおよそ 110 nm であり膜全体にほぼ一様な構造

となっている．MnBiでは磁気コントラストに不均一性が見られた（図 3-16参照）が，MnBiCu

膜ではこのような不均一性はほとんど見られない．また，照射量 2 ×1011 ions/cm2 から 1 × 

1013 ions/cm2 まではコントラストに大きな差は見られないが，飽和磁化，保磁力が大幅に減

少する 2 × 1013 ions/cm2 照射後においては磁気コントラストはほぼ消失している． 
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図 4-22 30 keV Kr+イオン照射による量ごとの MnBiCu 薄膜 (15 nm) の AFM の変化 
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図 4-23 30 keV Kr+イオン照射による量ごとの MnBiCu 薄膜 (15 nm) の MFM 像の変化 
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§4.4 まとめ 
 

本章では，MnBiCu 薄膜(15 nm) のスパッタ成膜とその磁気特性およびイオン照射による

磁気特性制御について述べた．マグネトロンスパッタ法により作製した Mn-Cu/Bi 多層膜を

350˚C で熱処理することで SiO2(5 nm)/MnBiCu(15 nm) 薄膜を作製した．作製した

Mn54Cu25Bi21 (15 nm) 薄膜は，飽和磁化が最大 215 emu/cc 程度，保磁力が 3.5 kOe 程度の値

を示した．この Mn54Cu25Bi21 (15 nm)薄膜の異方性をトルク磁力計を用いて評価したところ，

室温で 1.8 × 106 erg/cc 程度の高い垂直磁気異方性を持つことを確認した． 

30 keV の Kr+イオンを Mn54Cu25Bi21 (15 nm) 薄膜に照射したところ，照射量 1 × 1012 

ions/cm2 程度で保磁力が，5 × 1012 ions/cm2 程度で飽和磁化がそれぞれ減少し始め，5 × 1013 

ions/cm2 の照射で飽和磁化，保磁力ともに消失した．飽和磁化 Ms，保磁力 Hc，垂直磁気異

方性定数 Keff の照射量依存性は照射量を増すとともに減少し，5 × 1013 ions/cm2 で全て 0 と

なるという同様の傾向を示したが，2Keff / Msにより見積もった異方性磁界 Hk は照射量を増

加してもあまり減少せず，2 × 1013 ions/cm2 の照射においても 9 kOe 以上の値を保持した．

これは Ku の減少が Msにほぼ比例していることを意味する．このことより，イオン照射型

パターン媒体のビット周辺にダメージ領域が存在したとしても，この領域の Hk はビット内

部の Hk と同程度であると考えられ，ビットの磁気特性にあまり影響を与えないことが期待

される．照射前後の X 線回折プロファイルを調べたところ，照射前には MnBiCu 薄膜が強

磁性を持つときに特徴的な立方晶系の 222 ピーク等が見られたが，照射後にはこれらのピ

ークは消失した．この MnBiCu 222 ピークは図 1-31 のように Bi 原子が立方格子のサイトを

占めることにより生じる．つまり，イオン照射によりこの Bi の規則的配列が変化し，強磁

性から常磁性へと遷移したことが明らかとなった． 
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第 5 章 イオン照射パターン膜の磁区構造と 

その磁化反転過程 
 

 

§5.1 序 

 

 前章では，スパッタ成膜と 350˚C の熱処理により作成した MnBiCu (15 nm) 薄膜に 30 keV

の Kr+イオンを照射し，その構造と磁気特性の変化を調べた．イオン照射前の MnBiCu (15 

nm) 薄膜の磁化は 215 emu/cc，保磁力は 3.5 kOe 程度であり，大きな垂直磁気異方性を示

す膜が得られた．また，MnBiCu 薄膜の磁化，保磁力，磁気異方性は Kr+イオン照射量 5 × 1013 

ions/cm2 程度で消失することが確認された．さらに，MnBiCu 膜の表面粗さ Ra は 1.79 nm 程

度と第 3 章で述べた MnBi に比べかなり改善された，MnBiCu 膜の磁区像は一様な磁気コン

トラストを示すこと，この磁気コントラストがイオン照射により完全に消失することが分

かった．磁気記録媒体への応用のためには Ra は 1 nm 以下が必要と考えられ，更なる平坦

性の改善が必要であるが，イオン照射による MnBiCu 膜のパターン化を検討するには十分

な膜質が得られている． 

そこで本章では，MnBiCu薄膜を用いたイオン照射型ビットパターン媒体を試作し，その

表面形状，磁区構造について検討を行った．ついで，MnBiCuビットパターン膜の磁界印加

後の磁区構造からビットパターン膜の磁化反転過程の評価を行った． 
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§5.2 Kr+イオン照射によるビットパターンの作製 

 

 ビットパターン作製方法としては，2.2.2 節で述べたように MnBiCu 薄膜の上にレジスト

を塗布し，その後電子ビーム露光によりレジストパターンを形成した．図 5-1 ~ 図 5-8 に

EB 露光によりさまざまなビットサイズ，ピッチサイズ，露光ドーズ量で作製したレジスト

パターンの SEM像を示す．図 5-1 ~ 図 5-6からわかるように，ビットサイズ 150 nm × 150 nm

以上のときはレジストと膜表面との間で明瞭なコントラストが見られ，レジストパターン

はきれいに形成されていることがわかる．しかし，図 5-7，図 5-8 のようにビットサイズが

100 nm × 100 nm を下回るとレジストと膜表面のコントラストが不明瞭となり，十分なレジ

スト膜厚が保たれていない可能性がある．ビットパターン膜作製にはレジストパターンが

きれいに形成されている必要があるため，100 nm 以下のビットサイズについては MnBiCu

膜の平坦性およびレジストパターン作製条件を更に検討する必要があると考えられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5-1 ビットパターン状レジストパターンの SEM 像 

ビットサイズは 1 µm × 1 µm． 
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図 5-2 ビットパターン状レジストパターンの SEM 像 

ビットサイズは 500 nm × 500 nm． 
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図 5-3 ビットパターン状レジストパターンの SEM 像 

ビットサイズは 400 nm × 400 nm． 
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図 5-4 ビットパターン状レジストパターンの SEM 像 

ビットサイズは 300 nm × 300 nm． 
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図 5-5 ビットパターン状レジストパターンの SEM 像 

ビットサイズは 200 nm × 200 nm． 
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図 5-6 ビットパターン状レジストパターンの SEM 像 

ビットサイズは 150 nm × 150 nm． 
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図 5-7 ビットパターン状レジストパターンの SEM 像 

ビットサイズは 100 nm × 100 nm． 
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図 5-8 ビットパターン状レジストパターンの SEM 像 

ビットサイズは 90 nm × 90 nm． 
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電子ビーム露光により MnBiCu (15 nm) 膜上に作製したレジストパターンをマスクとし

て 30 keV の Kr+イオン照射した後，薬液でレジストを剥離した．図 5-9 ~ 図 5-14 にさまざ

まなビットサイズの MnBiCu ビットパターン膜の AFM および MFM 像を示す．ビットサイ

ズはそれぞれ 1 µm × 1 µm，500 nm × 500 nm，400 nm × 400 nm，300 nm × 300 nm，200 nm × 

200 nm，150 nm × 150 nm である．AFM 像において，ビットの端部にレジスト残渣が見ら

れるが，それ以外の部分でイオン照射部と非照射部の高さを比べると照射部，非照射部で

高低差は認められなかった．レジスト残渣が見られた理由は Kr+イオン照射によってレジ

ストが部分的に変質し，薬液による剥離が難しくなったためであると考えられる．パター

ン膜の作製に用いた 5 × 1013 ions/cm2 という照射量は非常に少なく，これによる膜エッチン

グ量は 0.2 原子層分以下と見積もられ，AFM で観測できる段差は生じないと考えられる．

MFM 像をみると，ビットの部分では磁気コントラストが生じているが，スペースの部分で

は磁気コントラストが消失している．MnBiCu のビット部分はレジストで覆われ Kr+イオン

が照射されていないため，強磁性相を維持しており，反対にスペース部分は Kr+イオン照

射されて MnBiCu の結晶構造が変化し，非磁性となっていることがわかる．ビットパター

ン構造はビットサイズ 150 nm まで確認できた．これ以下のサイズではビット部の磁気コン

トラストがほとんど確認できなかった．ビットサイズ 100 nm 以下ではイオン照射を遮蔽す

るのに十分な膜厚のレジストパターンが形成できず，このためイオン照射による磁気パタ

ーンが作製できなかったものと考えられる．MnBiCu 膜の平坦性およびレジストパターン

作製条件の更なる検討により，より微細な MnBiCu ビットパターン膜が得られるものと考

えられる． 
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図 5-9 Kr+イオン照射 MnBiCu ビットパターン膜の AFM 像（上），MFM 像（下） 

ビットサイズは 1 µm × 1 µm． 
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図 5-10 Kr+イオン照射 MnBiCu ビットパターン膜の AFM 像（上），MFM 像（下） 

ビットサイズは 500 nm × 500 nm． 
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図 5-11 Kr+イオン照射 MnBiCu ビットパターン膜の AFM 像（上），MFM 像（下） 

ビットサイズは 400 nm × 400 nm． 
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図 5-12 Kr+イオン照射 MnBiCu ビットパターン膜の AFM 像（上），MFM 像（下） 

ビットサイズは 300 nm × 300 nm． 
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図 5-13 Kr+イオン照射 MnBiCu ビットパターン膜の AFM 像（上），MFM 像（下） 

ビットサイズは 200 nm × 200 nm． 
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図 5-14 Kr+イオン照射 MnBiCu ビットパターン膜の AFM 像（上），MFM 像（下） 

ビットサイズは 150 nm × 150 nm． 
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本研究では，MnBiCu ビットパターン膜はビットサイズ 150 nm まで作製することができ

たが，このサイズにおいても多磁区構造となった（図 5-14 参照）．これは MnBiCu 膜の磁

気異方性が大きく，単磁区臨界サイズが 150 nm 以下であるためと考えることができる．な

お，一部のビットのコントラストがスペース部と同じとなっているが，これは MnBiCu の

磁気特性に末だ不均一性が存在するためと考えられる．MnBi に Cu を添加することで膜の

一様性は大幅に改善されたが，実用化のためには更なる成膜条件の検討が必要だと考えら

れる．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

§5.3 MnBiCu ビットパターン膜の磁化反転過程の観察 
 

 前節で示したように，パターン化したレジスト膜を通して Kr+イオン照射することで

MnBiCu ビットパターン膜が作製できるこがわかった．ここでは，イオン照射により作製

した MnBiCu ビットパターン膜の磁化反転過程を調べるために磁界印加後の MFM 像を観

察した．観察は， 
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(1) 膜面垂直方向に-20 kOe の磁界をかけ，パターンの磁化を一方向に飽和させる． 

(2) 膜面垂直方向に+1 kOe の磁界をかけた後，ゼロ磁界中で MFM 像を観察する． 

(3) 正方向の磁界強度を少しずつ増加させ，同様にゼロ磁界中で MFM 像を観察する． 

(4) ビットパターンが完全に反転するまで (3) の手順を繰り返し観察する． 

という手順で行った． 

図 5-15 はビットサイズ 1 µm × 1 µm，ピッチサイズ 1.2 µm × 1.2 µm，図 5-16 はビット

サイズ 500 nm × 500 nm，ピッチサイズ 700 nm × 700 nm，図 5-17 はビットサイズ 400 nm × 

400 nm，ピッチサイズ 600 nm × 600 nm，図 5-18 はビットサイズ 300 nm × 300 nm，ピッチ

サイズ 500 nm × 500 nm の MnBiCu パターン膜の磁界印加後の MFM 像である．印加した磁

界は図中の右下に示している．図 5-15(a) -20 kOe の図に丸で示したような中間色のコント

ラストを持つ領域は，膜の磁気特性が均一になっておらず，垂直磁化膜になっていない部

分と考えられる．それぞれの図において，磁界を加えるにしたがって徐々に明部のコント

ラスが暗部に変わり，ビット内の磁化が反転していく様子が観察できる．MFM 像からビッ

トの磁化反転は，まず反転核が形成され，それが拡大していく核形成－磁壁移動型である

ことがわかる．磁界を増加してくと，+6.5 kOe 印加後には 9 割程度のビットが磁化反転し

ている．なお，ビットの磁化反転核形成はほぼランダムな場所で起こっており，反転核の

特定箇所（ビット端又は中心など）への偏りは見られない．この傾向はビットサイズ 1 µm

から 300 nm においてほぼ同様であった．これは，今回作製した MnBiCu パターン膜のビッ

トは互いに独立に磁化反転しており，ビット間の磁気的な結合がほとんどないことを意味

する．  
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図 5-15 印加磁界ごとの MnBiCu ビットパターン膜の MFM 像 

ビットサイズは 1 µm × 1 µm，ピッチサイズは 1.2 µm × 1.2 µm 
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図 5-16 印加磁界ごとの MnBiCu ビットパターン膜の MFM 像 

ビットサイズは 500 nm × 500 nm，ピッチサイズは 700 nm × 700 nm 
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図 5-17 印加磁界ごとの MnBiCu ビットパターン膜の MFM 像 

ビットサイズは 400 nm × 400 nm，ピッチサイズは 600 nm × 600 nm 
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1 µm 1 µm 1 µm
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図 5-18 印加磁界ごとの MnBiCu ビットパターン膜の MFM 像 

ビットサイズは 300 nm × 300 nm，ピッチサイズは 500 nm × 500 nm 
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(d) 2kOe (e) 2.25kOe (f) 2.5kOe1 µm 1 µm 1 µm
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MFM(FS 10Hz) MFM(FS 10Hz)MFM(FS 10Hz)

MFM(FS 10Hz) MFM(FS 10Hz)MFM(FS 10Hz)

MFM(FS 10Hz) MFM(FS 10Hz)MFM(FS 10Hz)
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図 5-19 MFM 像における磁区の面積比から見積もったビットサイズごとの 

MnBiCu パターン膜の磁化曲線（実線）と加工前の磁化曲線（点線） 

 

 

図 5-15 ~ 図 5-18 の磁界印加後の MFM 像から，MnBiCu パターン膜の磁化曲線を見積も

った．図 5-19 はイオン照射により種々のサイズに加工した MnBiCu ビットパターン膜の磁

化の磁界依存性すなわち磁化曲線を示している．磁化の値は相対値であり，MFM 像におけ

るビット内の明るいコントラスト部分の面積をビットの全面積で割ることで算出した．ま

た，比較のため AGM で測定した加工前の MnBiCu 膜の磁化曲線のうち H = 0 から 7 kOe

まで磁界を増加させた部分の曲線を図 5-19 の黒の実線で示す．パターン膜の平均スイッチ

ング磁界 Hsfをビット面積の 50% が磁化反転する磁界と定義すると，Hsf（保磁力に相当）

はビットサイズを 500 nm，400 nm，300 nm と縮小することで，3.8 kOe，4.0 kOe，4.4 kOe

と増加している．パターン化することで平均のスイッチング磁界が増加する現象は物理的

にイオンエッチングしたビットパターン膜でも得られている傾向 1)である．また，過去に
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検討されたイオン照射型の CrPt3 パターン膜 2)においても確認されている．ビットサイズ減

少による Hsfの増大はパターン化することで磁壁移動が防げられた結果と考えられ，イオン

照射により作成した MnBiCu 膜でもイオンエッチングしたものと同様にビット間の磁気的

結合のないパターンが作製できたと言える．ビットパターン膜が磁化反転するとき，反転

開始から終了までの磁界の幅（10 ~ 90%の反転範囲）Hsfを図 5-19 から見積もると，ビッ

トサイズ 500 nm，400 nm，300 nm に対して，3.2 kOe，3.15 kOe，3.1 kOe とほとんど変化

が見られなかった．ビットパターン膜において加工ダメージが存在すると，ビットサイズ

の減少に伴い，ビット反転磁界分布が増大し，Hsf / Hsf が増加することが懸念されるが，

今回作製したイオン照射型ビットパターン膜ではそのような傾向は見られていない．イオ

ン照射による加工では，物理エッチングによる加工で問題となるエッチング材料のビット

への再付着が生じないため，微細なビットパターン構造においても十分小さなHsf / Hsf が

実現できるものと考えられる．なお，今回作製したビットパターン膜のHsfは 3 kOe 程度

と，比較的大きな値を示している．これは，熱処理後の MnBiCu 薄膜には，ピニングサイ

トが多数存在し，これがスムーズな磁壁移動を妨げているためと考えられる．今回の検討

では，300 nm サイズにおいても多磁区構造を取っていたため，磁化反転は磁壁移動モード

となったが，100 nm 以下のパターンでは単磁区構造を取り，回転磁化モードで反転するこ

とが予想される．その場合の Hsfは，MnBiCu 膜の異方性磁界の値である約 16 kOe 以上（図

4-19）まで上昇すると考えられるので，図 5-19 の Hsf より大幅に大きな値となると期待さ

れる．MnBiCu 膜をビットパターン媒体として実用化する場合には，個々のビットの反転

磁界分布が適切な範囲に収まっている必要があるが，本研究では，単磁区構造のビットパ

ターンの磁化反転を観察することができなかったため，この点については，今後の課題で

ある． 
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§5.4 まとめ 
 

 本章では，MnBiCu ビットパターン膜を作製し，その表面形状，磁区構造，磁化反転過

程の評価を行った．照射量は 5 × 1013 ions/cm2 と非常に少ないため，照射による膜のエッ

チングは見られず，イオン照射と非照射領域の段差は確認されなかった．これは本手法が

表面平坦性を損なうことなく，磁気パターンを作成できる技術であることを示している．

パターン膜の磁区像からイオン照射領域のみ磁気コントラストが消失し，磁気的なパター

ニングができることを MFM 像より確認した．磁界印加後の MFM 像の明暗コントラスト

の面積比から見積もった磁化曲線から，平均スイッチング磁界Hsfはビットサイズを 500 nm，

400 nm，300 nm と減少することで，3.8 kOe，4.0 kOe，4.4 kOe と増加した．これはパター

ン化することで磁壁移動が防げられた結果と解釈することができる．一方，ビットパター

ン膜の磁化反転の開始から終了までの磁界の幅Hsfは，ビットサイズを減少させても 3 kOe

程度で変化はなく，加工ダメージによるビットの磁気特性変化は見られないという結果を

得た．以上からイオン照射により作製した微細なビットパターン膜においても小さなHsf / 

Hsfが実現できるものと考えられる．本研究ではビットサイズ 300 nm までの結果を報告し

たが，個々のビットの反転磁界分布を詳細に検討するためには，更に微細なレジストパタ

ーンを形成する必要があり，今後の課題である． 
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第 6 章 総括 

 
現在，磁気記録媒体には磁性微粒子の集合体のグラニュラー薄膜が利用されているが，

その高密度化のためには微粒子径を小さくし，ビット境界での遷移ノイズを小さくする必

要がある．一方，微粒子径の縮小は磁化方向の熱安定性を低下させて記録情報の消失を招

く．熱安定性確保には磁性材料の磁気異方性の向上が必要となるが，これは記録磁界の増

大につながる．この遷移ノイズ低減，熱安定性の確保，記録磁界の増大抑制という磁気記

録のトリレンマを克服する次世代の超高密度記録媒体としてビットパターン媒体が有力視

されている．これは，微細加工によりビットを定義することで低遷移ノイズと記録情報の

熱安定性の両立を目指すもので，現行の磁気ヘッドを利用できることから，最も有効なト

リレンマ克服法として世界的に研究されている．しかしながらビットパターン媒体では微

細加工プロセスを伴うため，低コスト，かつ高歩留まりの媒体作製手法の開発が急務とな

っている．ビットパターン媒体の新しい作製方法として，一般な物理的なエッチングを用

いず，高エネルギーイオンを照射することで媒体の磁気特性を局所的に変化させ，パター

ン化する手法が提案されている．この方法では媒体の一部を物理的に除去せずに済むため，

表面平坦性を確保するための埋め戻し工程が不要となるなどパターン媒体作製手法として

優れた特長を有する．しかしながら，高密度なイオン照射型ビットパターン媒体を実現す

るためにはイオン照射によって磁性から非磁性への遷移が可能で，磁気記録媒体に必要と

なる大きな垂直磁気異方性を有する材料が必要となる．このような材料候補はあまり多い

とは言えないが，これまでに上記の特性を有する材料としてCrPt3 規則合金膜が取り上げら

れ，この材料を用いた高密度なイオン照射型ビットパターン媒体が検討されている．CrPt3 

合金膜はL12 型の規則相ではフェリ磁性，A1型の不規則状態では非磁性を示す．また，SiO2 

基板上に作製したCrPt3 規則合金膜は大きな垂直磁気異方性を示す．そのため，CrPt3 規則

合金膜にイオン照射を行うことにより，L12 相から不規則A1相へ相変化させて，垂直磁化

膜から非磁性へ遷移させることができる．この特性を利用し，表面平坦性に優れたビット
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パターン媒体が作製できることが報告されている．しかしながら，L12 相のCrPt3生成には

850˚C程度の熱処理が必要であり，実用的な磁気記録媒体への応用は難しい．本研究では，

CrPt3膜に代わる高密度イオン照射型パターン媒体の候補としてMnBiおよびMnBiCu薄膜に

注目した．MnBiはNiAs構造を取ることで強磁性を示し，NiAs構造のc軸方向に強い結晶磁

気異方性 (9 × 106 erg/cc) を示す．NiAs型MnBi膜は350˚C程度の低温プロセスで得られるこ

とが知られており，一般的なガラス基板の利用が可能となる．またMnBiを光磁気記録媒体

として応用する際に問題となった結晶相変化や化学的安定性を改善するために開発された

MnBiCu薄膜は立方晶であるが，薄膜では垂直磁化膜となることが知られており，MnBiCu

膜もMnBiと同程度の温度で生成可能である．このような低温生成可能な材料がCrPt3と同様

にイオン照射により非磁性化が可能であれば，超高密度イオン照射型パターン媒体の実用

化に道を拓くと考えられる．本研究ではKr+イオンをMnBi，MnBiCu 薄膜に照射すること

でこれらの薄膜の磁気特性制御を試みた．またこれらの材料へのKr+イオン照射による磁気

的パターニングの条件を調べるとともに，パターン化したMnBiCu薄膜の磁化過程を検討し

た． 

 第 1 章では，現在の記録媒体とその高密度化の課題，および次世代技術について述べた．

まず，エネルギーアシスト記録，瓦記録，ビットパターン媒体について紹介した後，本研

究で対象とするイオン照射型のビットパターン媒体とその課題，および低温成長可能でイ

オン照射により非磁性化が可能と期待される Mn 系合金膜の結晶構造と磁気特性について

詳しく解説した． 

 第 2 章では，MnBi，MnBiCu 薄膜の成膜プロセス，イオン注入法，微細パターン形成プ

ロセス，評価装置について述べた．  

 第3章では，MnBi薄膜(15 nm)の磁気特性とイオン照射による磁気特性制御について述べ

た．マグネトロンスパッタ法により作製した[Mn (2.6 nm) / Bi (2.4 nm)]3多層膜を350˚Cとい

う比較的低温で熱処理することによりSiO2 (5 nm) / Mn52Bi48 (15 nm) 薄膜を作製した．

Mn52Bi48 (15 nm)薄膜は膜面内の均一性に課題が残るもののc軸優先配向した NiAs型構造

となり，大きな垂直磁気異方性とともに， 10 kOe程度の大きな保磁力を示した．作製した
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Mn52Bi48 (15 nm)薄膜に30 keVのKr+イオンを照射したところ，照射量3 × 1014 ions/cm2 程度

で磁化，保磁力がほとんど消失した．一方，XRDおよびトルク磁力計による測定から，1 × 

1015 ions/cm2の照射においてもNiAs型のMnBi相が残存することおよびトルク曲線に一方向

異方性が現れることを確認した．MnBi薄膜のAFM像およびMFM像を観察したところ，膜

表面には直径約100 nm，高さ50 nm程度の凸部が点在しており，イオン照射後においてもこ

の凸部に守られたMnBi相が膜内に粒子状に残存していることが確認された．この粒子状の

MnBi相が磁気的に飽和した状態で孤立していると考えることで，Mn52Bi48 (15 nm)薄膜の磁

化，保磁力，トルク曲線，結晶構造のKr+イオン照射量依存性を説明することができた．こ

のように表面平坦性に問題があるため，イオン照射後もMnBi相が残存してしまったが，平

坦性を改善ができれば，3 × 1014 ions/cm2程度の低ドーズ照射により，強磁性/非磁性遷移が

可能となると期待できる． 

 第 4 章では，MnBiCu 薄膜(15 nm)の磁気特性とイオン照射による磁気特性制御について

述べた．マグネトロンスパッタ法により作製した Mn-Cu/Bi 多層膜を 350 ˚C という熱処理

プロセスにより SiO2(5 nm)/MnBiCu (15 nm)薄膜を作製した．作製した Mn54Cu25Bi21 (15 nm)

薄膜は飽和磁化が最大で 215 emu/cc程度，保磁力が 3.5 kOe程度を示した．このMn54Cu25Bi21 

(15 nm)薄膜の異方性をトルク磁力計を使用して評価したところ，室温で 1.8 × 106 erg/cc 程

度の高い垂直磁気異方性を持つことを確認した．30 keV の Kr+イオンを Mn54Cu25Bi21 (15 

nm)薄膜に 5 × 1013 ions/cm2 だけ照射することにより飽和磁化Ms，保磁力 Hc，異方性定数

Ku は全て消失することがわかった．Ms，Hc，Ku の照射量依存性とは異なり，異方性磁界

Hk は照射量の増加に対してそれほど減少せず，2 × 1013 ions/cm2 の照射においても 9 kOe 以

上の値を示した．これはイオン照射によるパターン化の際，ビット境界にダメージ領域が

存在してもビットの磁気特性のばらつきを増大させない可能性を示している．また，照射

前後の X 線回折プロファイルを比べると，照射前には MnBiCu が強磁性を持つときに特徴

的な立方晶系の 222 ピーク等が見られたのに対し，照射後はこれらのピークが消えたこと

から，イオン照射により Bi の規則的配列が変化し，強磁性から常磁性へと遷移したことが

明らかとなった． 
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 第 5 章では，実際に MnBiCu ビットパターン膜を作製し，その表面形状，磁区構造，磁

化反転過程の評価を行った．磁化を消失させるための照射量は 5 × 1013 ions/cm2 と非常に

少ないため，照射による膜のエッチングは AFM 像からも確認できなかった．一方，イオ

ン照射領域では磁気コントラストが消失しており，エッチングに頼らずに磁気的なパター

ニングができることが確認された．これを利用することでイオン照射のみで平坦性に優れ，

ビット間の磁気的結合のない MnBiCu ビットパターン膜が作製できることが分かった．磁

界印加後の MFM 像の明暗コントラストの面積比から求めたビットパターンの磁化曲線か

らパターン膜の平均スイッチング磁界 Hsfを見積もった．Hsfはビットサイズを 500 nm，400 

nm，300 nm と縮小することで，3.8 kOe，4.0 kOe，4.4 kOe と増加した．パターン化するこ

とで平均のスイッチング磁界が増加する現象は微細化により磁壁移動が防げられた結果と

解釈される．ビットパターン膜の磁化反転の開始から終了までの磁界の幅Hsf は，ビット

サイズを減少させても 3 kOe 程度で変化はなかった．これは，加工ダメージによるビット

の磁気特性変化が観測されなかったことを意味し，イオン照射により作製した微細なビッ

トパターン膜においても小さなHsf / Hsfが実現できるものと考えられる．本論文ではビッ

トサイズ 300 nm × 300 nm までの結果を報告したが，個々のビットの反転磁界分布を詳細に

検討するためには，更に微細なレジストパターンを形成する必要がある． 

 以上，本研究においては，MnBiCu 薄膜を用いた超高密度ビットパターン媒体の可能

性について議論した．MnBiCu 薄膜は従来の CrPt3 合金膜の熱処理温度が高すぎるという問

題点を解決した上で，CrPt3 膜と同程度の低ドーズのイオン照射により非磁性化できること

が明らかとなり，超高密度イオン照射型パターン媒体実現の可能性を示すことができた．

なお，Cu を添加することで MnBi 膜の表面平坦性を改善できたものの，実用化ためには更

なる表面平坦性の抑制が必要と考えられる．このためにより Cu 添加量の多い MnBiCu 膜

の検討や急速熱処理法の適用などが必要と考えられる．また，イオン照射によるビットの

磁気特性ばらつきについてもより詳細な検討が必要であり，今後の研究の発展が期待され

る． 
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ー張小青氏にも感謝いたします． 

 

 

 



 154 

1. 学会誌等 

 

論文題目 公開の方法及び時期 著者 

学術論文 

1. Control of magnetic properties of 

MnBi and MnBiCu thin films by Kr+ 

ion irradiation  

 

 

2. Bit patterned structure fabricated by 

Kr+ ion irradiation onto MnBiCu films 

 

 

 

技術報告 

3. Kr+イオン照射による MnBi 薄膜

の構造変化と磁気特性制御 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

J. Appl. Phys., vol. 111, p. 

07B906, 2012 

 

 

 

IEEE Transactions on 

Magnetics, VOL.48, No.11, 

pp.3406-3409 (2012) 

 

 

 

電子情報通信学会・磁気記

録 研 究 ， 名 古 屋 大 ，

MR2009-62, pp. 21-26 

(2010). 

 

 

 

Q. Xu, R. Kanbara, T. 

Kato, S. Iwata, and S. 

Tsunashima 

 

 

Q. Xu，R. Kanbara，T. 

Kato，S. Iwata, and S. 

Tsunashima 

 

 

 

徐倩茜，加藤剛志，岩

田聡，綱島滋 
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2.  国際会議 

 

題目 公開の方法及び時期 著者 

1. Control of Magnetic Properties of 

MnBiCu Thin Films by Kr+ Ion 

Irradiation 

 

 

 

2. Bit patterned structure fabricated by 

Kr+ ion irradiation onto MnBiCu films 

 

 

 

3. Modification of Magnetic 

Properties of MnBi Films by Kr+ Ion 

Irradiation 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

The 56th Annual Conference 

on Magnetism and Magnetic 

Materials, Scottsdale, Arizona, 

USA, DQ-03 (2011) 

 

 

IEEE International Magnetics 

Conference 2012, Vancouver, 

Canada, CS-03 (2012). 

 

 

The 2nd International 

Symposium on Advanced 

Magnetic Materials and 

Applications , Sendai, Japan, 

SG-06 (2010) 

 

 

 

 

Q. Xu, R. Kanbara, T. 

Kato, S. Iwata, and S. 

Tsunashima 

 

 

 

Q. Xu，R. Kanbara，T. 

Kato，S. Iwata, and S. 

Tsunashima 

 

 

S. Jyo, R. Kanbara, T. 

Kato, S. Iwata, S. 

Tsunashima 
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3. 学会発表 

 

題目 公開の方法及び時期 著者 

1. Kr+ イオン照射による MnBi薄膜

の磁気特性制御 

 

 

2．Kr+ イオン照射による MnBiCu

薄膜の構造変化と磁気特性制御 

 

 

 

 

3. Kr+ イオン照射による MnBi 薄

膜の構造変化と磁気特性制御 

 

 

 

4．Kr+ イオン照射による MnBiCu

薄膜の磁気特性制御 

 

 

5. Kr+イオン照射による MnBiCu

膜へのビットパターン構造の作製 

 

 

第 33 回日本磁気学会学術講

演会, 長崎大，長崎, 12pB-12 

(2009). 

 

第 34 回日本磁気学会学術講

演会, つくば国際会議場，茨

城, 7aA-9, p. 345 (2010). 

 

 

 

電子情報通信学会・磁気記

録 研究 会， 名古 屋大 ， 

MR2009-62, (2010). 

 

 

IEEE Magnetics Society 名

古屋支部若手研究会，名古

屋大，(2011). 

 

第 35 回日本磁気学会学術講

演会，朱鷺メッセ（新潟コ

ンベンションセンター），新

潟，30aA-4, p. 330 (2011). 

徐倩茜，加藤剛志，岩

田聡，綱島滋 

 

 

徐倩茜，神原龍太郎，

加藤剛志，岩田聡 

 

 

 

 

徐倩茜，加藤剛志，岩

田聡，綱島滋 

 

 

 

徐倩茜，神原龍太郎，

加藤剛志，岩田聡 

 

 

神原龍太郎, 徐倩茜, 

加藤剛志 ,  綱島滋 , 

岩田聡 
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3. 学会発表 

 

題目 公開の方法及び時期 著者 

6．Kr+イオン照射による MnBiCu

ビットパターン膜の磁化反転の観

察 

 

 

7．イオン照射による DTM、BPM

の作製と今後の課題 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

IEEE Magnetics Society 名

古屋支部若手研究会，名古

屋大，(2012). 

 

 

IDEMA クオータリーセミ

ナー，発明会館ホール，東

京 (2009). 

神原龍太郎，徐倩茜，

加藤剛志，岩田聡 

 

 

 

加藤剛志，大島大樹，

徐倩茜，山内幸大，岩

田聡，綱島滋 
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