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본 연구에서는 DC 마그네트론 스퍼터링을 이용해 MgO 단결정 기판 위에 성장된 Ag/CoFeB 박막의 스퍼터링 조건에 따른 박
막 미세구조의 변화를 연구하였다. Ag 박막의 결정성 및 표면 거칠기는 인가전력(sputtering power) 및 증착온도의 변화에 따라
증착온도가 증가하는 경우 (200) 방향의 결정성이 향상되는 것을 확인하였으며, 인가전력이 증가되는 경우 표면 거칠기가 감소하
는 것을 확인하였다. 또한 고분해능 TEM(transmission electron microscopy) 및 XRR(X-ray reflectivity) 측정을 통해 MgO 기
판 위 Ag층의 켜쌓기 성장 및 MgO 기판과 Ag층 사이에 산화층에 해당하는 계면층이 존재하는 것을 알 수 있었으며, 증착온도
의 증가에 따른 Ag의 섬상구조 형성 및 intermixing 효과에 의한 Ag/CoFeB 계면층의 변화 및 자기적 특성의 변화를 연구하였
다.

주제어 : Ag/CoFeB 박막, MgO, 켜쌓기 성장, DC magnetron sputtering, X-ray 반사율

I. 서 론

상온에서 고자기저항비를 갖는 터널링 자기저항(tunneling

magnetoresistance, TMR) 소자의 개발은 자기저항 메모리

(magnetoresistive random access memory, MRAM)와 고밀

도 자기헤드 센서 등으로서의 응용 가능성이 높기 때문에 터

널링 자기저항비의 향상에 대한 연구가 활발히 진행되고 있

다[1, 2]. 2000년도 이후에 개발된 터널링 자기저항 소자는 비

정질의 한계점을 가진 Al2O3를 절연층으로 사용한 구조에서

(001) 결정성을 가지는 MgO를 절연층으로 사용함으로써 터

널링 자기저항비를 상온에서 600 % 이상까지 향상시켰다[3-

5]. 이러한 절연층의 발달과 더불어 최근에는 보다 더 높은

자기저항비를 확보하기 위하여 터널링 구조에서 분리된 상태

에 각각 존재하는 양자화된 전자들의 에너지 준위가 서로 일

치할 때 전자의 흐름이 급격히 증가되는 공명 터널링 현상

(resonant tunneling effect)을 이용한 연구가 활발히 이루어

지고 있다. 공명 터널링 현상을 관측하기 위해서는 양자 우

물과 같은 터널링 구조가 필요하며 이러한 구조를 만들기 위

해 2개의 절연층을 삽입한 모델, 절연층을 사이에 두고 비자

성 금속층을 대칭적으로 삽입한 모델 등 인위적으로 양자 우

물 구조를 생성하여 공명 터널링의 생성을 조사하는 연구가

이루어지고 있다[6-8]. 최근 비자성금속인 Ag를 MTJ

(magnetic tunnel junction) 구조 내 삽입층으로 이용한 구조

에서 공명 터널링 효과에 의해 2000 % 이상의 자기저항비와

음의 자기저항비를 가질 수 있다는 계산 결과가 보고되었으

며, 이를 통해 비자성 금속층인 Ag에 의한 포텐셜 장벽의 생

성으로 Ag층 안에서 분리된 에너지 상태에 의해 공명 증폭

이 일어나게 되며 Ag층의 두께에 의존하여 터널링 자기저항

비의 크기와 부호가 변한다는 것이 확인되었다[9]. 이는 절연

층과 접한 Ag층의 두께를 조절함으로써 자기저항비의 크기

와 부호를 조절할 수 있음을 나타낸다. 하지만 Ag를 삽입한

MTJ 구조에서 공명 터널링 현상의 실험적 관측을 위해서는

절연층인 MgO 층과 Ag층의 켜쌓기(epitaxial) 성장을 통한

(001) 결정면으로의 결정 성장이 중요하며, 또한 Ag층의 두

께가 수 nm 이하 영역에서의 표면거칠기 즉 평탄도의 제어

가 중요하다. MgO/Ag는 공명터널링현상응용 뿐만 아니라 구

조적으로 3 % 정도의 작은 격자 불일치를 가지며 7.7 eV의

큰 밴드갭 에너지를 가지고 있어 두 물질 사이에서의 밴드

off-set이 크기 때문에 나노전자공학에서의 활용을 기대할 수

있는 구조이기도 하다[10]. 본 연구에서는 DC 마그네트론 스

퍼터링 방법을 사용하여 MgO(001) 기판 위에 성장된 Ag/

CoFeB 박막의 증착 인가전력 및 증착온도 등의 스퍼터링 조

건에 따른 MgO/Ag/CoFeB 박막의 미세구조 및 MgO/Ag,

Ag/CoFeB의 계면구조 변화와 CoFeB 박막의 자기적 특성의*Tel: (042) 821-6633, E-mail: jrjeong@cnu.ac.kr
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변화를 연구하였다.

II. 실험방법

본 연구에서 Ag/CoFeB 박막은 4.0 × 10−7 torr 이하의 진공

도를 갖는 스퍼터링 장비를 사용하였다. 타겟의 직경은 2 inch

이며 기판은 단결정 MgO(001) 기판을 사용하였다. 먼저 기

판을 1.2 × 1.2 cm2의 크기로 절단하고 표면의 유기물 등의

이물질을 제거하기 위해 아세톤과 에탄올에 초음파로 세척 후

에탄올 증기로 마무리하였다. 시료의 구조는 MgO(100) 기판

위에 Ag(5 nm)/CoFeB(5 nm)를 증착하였다. 증착하기 전에

스퍼터링 챔버 안에서 기판의 이물질 제거를 위해 건식 식각

(dry etching)을 5분간 시행하였다. 증착온도에 따른 Ag 박막

의 특성 변화를 확인하기 위해 Ag를 증착하기 전에 MgO

기판을 15분 동안 가열한 뒤 온도를 유지해 주면서 Ag를 증

착한 이후에 1시간 이상의 냉각 시간을 가져 기판의 온도를

50 oC 이하로 냉각한 후 CoFeB를 마지막에 증착하였다. Ar

압력 50 mPa, 인가전력 20 W에서 Ag의 증착속도는 0.047

nm/s이었다. 제작된 시료는 기판 위에 성장된 Ag의 결정성

분석을 위하여 X-선 회절실험(X-ray diffraction; XRD)를

하였고 표면 거칠기 측정을 위해서 AFM(atomic force

microscopy)과 박막의 정확한 두께와 거칠기를 측정하기 위

해 XRR(X-ray reflectivity)를 사용하였다. 또한 고분해능

TEM(transmission electron microscopy) 장비를 사용하여 시

료의 미세구조를 확인하였다.

III. 실험결과 및 고찰

본 연구에서는 Ag의 증착조건에 따른 박막구조의 변화를

연구하기 위해 증착온도와 인가전력(sputtering power)을 변화

시키며 시료를 제작하였다. 스퍼터링 압력은 50 mPa로 고정

하였으며, 증착온도는 상온에서부터 MTJ(magnetic tunnel

junction) 공정에서 MgO 절연층의 열처리 온도인 360 oC까지,

인가전력은 20 W에서 70 W까지 변화하였다[11]. Fig. 1은

Ag의 증착온도가 상온, 360 oC일 때 인가전력을 각각 20 W,

40 W, 70 W으로 변화시키면서 증착한 시료의 XRD 패턴을

보인다. 본 연구에서는 XRD 측정 시 5 nm 두께의 얇은 박

막에서 Ag의 수직 방향 결정성을 관측할 수 있는 in-plane

XRD를 사용하였다. Fig. 1(a)에 나타낸 바와 같이 상온에서

증착한 시료의 경우 Ag의 인가전력이 증가할수록 Ag(200)

결정성이 감소하는 경향을 확인할 수 있다. 그러나 Fig. 1(b)

에 나타낸 바와 같이 상온에서의 경우와 반대로 360 oC에서

제작된 시료의 경우 인가전력이 증가될수록 Ag의 결정성이

좋아지는 것을 확인할 수 있다. 또한 Fig. 1(a)와 1(b)를 비

교해보면 전체적인 XRD 피크의 강도가 상온에서 증착된 시

료에 비해 기판 피크대비 큰 것을 알 수 있으며, 이를 통해

높은 증착온도가 Ag의 결정성에 영향을 주는 것을 확인할 수

있다.

Ag의 결정성과 더불어 박막의 표면거칠기 또한 반드시 고

려되어야 할 중요한 요인으로 Fig. 1에서 상대적으로 결정성

이 우수한 360 oC의 증착온도로 제작된 시료의 AFM을 이용

한 표면 거칠기 측정결과를 Fig. 2에 나타내었다. Ag의 인가

전력이 20 W에서 40 W, 70 W로 증가될수록 각 시료의

RMS(root-mean-square) 거칠기 값은 1.2 nm, 1 nm 그리고

0.7 nm로 RMS 값이 인가전력의 증가에 따라 감소하는 경향

을 AFM를 통해 확인할 수 있다. Ag의 인가전력에 따른 표

면 거칠기의 감소는 인가전력의 증가에 따라 스퍼터링 된 입

자의 에너지 증가 및 이에 따른 입자의 표면흡착 특성의 감

소로 인해 성막시 박막의 조밀성이 증가하고 표면 거칠기가

Fig. 1. In-plane X-ray diffraction patterns of Ag/CoFeB thin films on
MgO substrate prepared at (a) room temperature and (b) high
temperature (360 oC) for various sputtering power.

Fig. 2. (Color online) AFM images of MgO/Ag/CoFeB thin films
prepared at various sputtering powers.
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감소하는 것으로 판단된다.

Fig. 1(b)에서 가장 좋은 결정성과 작은 표면 거칠기를 가

지는 70 W에서 제작된 시료의 증착온도 변화에 따른 결정성

을 자세하게 확인해 보기 위해 상온에서 360 oC까지 증착온

도를 증가시키면서 만들어진 시료의 XRD 결과를 Fig. 3에

나타내었다. 상온에서 제작된 시료의 경우 Ag의 (200)면의

피크가 발견되긴 하였으나 다른 시료들에 비해 상대적으로 작

은 회절 강도를 나타내었다. 반면 200 oC, 360 oC의 증착온도

를 사용한 시료들의 경우 상온에서 제작된 시료와 비교하여

확연히 강한 강도의 Ag (200)면의 피크를 확인할 수 있었고,

증착온도 360 oC에서 증착한 시료에서 가장 높은 강도를 나

타내었다. 증착된 박막의 정확한 두께와 RMS 값의 분석을

위해 XRR 측정을 하였으며, 각각의 시료에 대한 X-ray 반

사율 측정값과 시뮬레이션을 통해 계산된 값을 Fig. 4(a)에

나타내었다. X선 반사율 측정값은 점으로 표시하였으며 실선

으로 표시된 항목이 곡선 접합(curve fitting) 통해 얻은 계산

값이다. 시뮬레이션 영역은 계산의 용이성을 위해 임계각에서

부터 시작하여 2θ = 7o까지로 설정하였다. 계산시 Fig. 4(b)와

같이 Ag층과 CoFeB층을 단층으로 고려한 모델의 경우 실험

값과 일치하는 곡선적합값을 구할 수 없었으며, Fig 4(c)와

같이 각각의 층에 계면층을 추가로 고려한 두층모델을 통해

서 측정값과 일치하는 곡선적합값을 얻을 수 있었다. 상온에

서 증착된 시료의 경우 XRR 분석을 통해 MgO 단결정 기

판과 Ag층 사이의 계면 위치에서 0.6 nm 두께의 계면층을

확인할 수 있었으며, Ag/CoFeB 계면에서는 2.6 nm의 상대적

으로 큰 계면층을 확인할 수 있었다. MgO/Ag 계면에서의

계면층의 경우 MgO 기판의 표면 거칠기가 0.1 nm 수준으로

작은 값을 갖는 것을 고려할 때 Ag의 산화에 의한 산화층의

영향으로 판단된다. XRR 분석을 통해 얻은 MgO/Ag, Ag/

CoFeB, CoFeB의 계면 및 표면에서의 RMS 값은 각각

0.407 nm, 0.502 nm, 0.354 nm 이었다. 반면에 200 oC 그리

고 360 oC로 증착 온도를 증가한 시료의 경우 반사율 공명의

주기나 크기 변화 등이 명확하게 측정되지 않아 시뮬레이션

을 통한 계산이 불가능하였다. 하지만 전체적인 반사율의 감

소의 크기와 공명의 모양 등을 통해서 시뮬레이션 된 데이터

와 비교하여 예측이 가능한데 200 oC, 360 oC로 열처리된 시

료의 반사율 감소의 모양이 서로 크게 다르지 않는 점과 상

온에서 제작된 시료의 데이터와 비교해 전체적인 반사율의 감

소 기울기가 비슷한 점을 미루어 성막시 Ag의 섬상구조를 형

성하려는 경향성이 강해지고, Ag와 CoFeB 층간에 부분적으

로 섞이는 문제들로 인하여 반사율을 이용한 정확한 계산이

어려운 것으로 판단된다. 그러나 본 실험에서 CoFeB의 증착

시 Ag층 온도가 50 oC 이하로 일정함을 고려하면, intermixing

에 따른 효과는 시료들 간에 큰 변화는 없을 것으로 판단된다.

XRR 측정에서 정확한 분석이 되지 않은 360 oC에서 증착

한 시료의 정확한 미세구조의 분석을 위해 TEM 측정을 실

시하였다. Fig. 5는 FIB(focused ion beam)를 이용하여 제작

한 시편의 TEM 이미지이며, 그림 아래에 보이는 흰색 바닥

층이 MgO 단결정 기판을 나타낸다. 그림에서 보는 바와 같

이 MgO(100) 단결정 기판 위에서 Ag층 내의 면간 거리가

Fig. 3. In-plane X-ray diffraction patterns of MgO/Ag/CoFeB thin
films prepared at various deposition temperatures.

Fig. 4. (Color online) XRR measurements and simulations of MgO/
Ag/CoFeB thin films prepared at various deposition temperatures.



≪연구논문≫ MgO(100) 기판 위에 증착된 −전보건·정종율·Hirokazu Takahashi·Masakiyo Tsunoda·Migaku Takahashi − 217 −

0.21 nm인 것을 확인할 수 있다. 암염구조를 형성하는 MgO

단결정 기판의 (200)면간의 면간거리는 0.21 nm이고 면심입

방구조를 가지는 Ag의 (200)면간 거리는 0.205 nm 이므로,

Ag층이 MgO 단결정 기판 위에서 (100) 방향으로 켜쌓기

(epitaxy) 성장함을 확인할 수 있다. 그러나 MgO/Ag 계면

의 켜쌓기 성장에 비하여 Ag/CoFeB의 경계가 명확하지 않

으며 다소 평탄해 보이지 않는 모습을 확인 할 수 있다. 이

는 증착온도의 증가에 따라 Ag층 성막시 섬상구조 형성도

나 층간 섞임으로 인한 계면의 불투명성이 강해져서 투과전

자빔 이미지가 불명확하게 나타난 것으로 판단되며, 또한

XRR 측정 데이터에서도 이러한 구조적 특성으로 인하여

Ag와 CoFeB간의 뚜렷한 계면 특성을 확인할 수 없는 것으

로 판단된다.

Ag의 미세구조변화에 따른 CoFeB 박막의 자기적 특성의

변화를 VSM(Vibrating Sample Magnetometer)를 이용하여

측정하였다. Fig. 6에 증착온도 변화 및 열처리 여부에 따른

MgO/Ag/CoFeB 박막의 VSM 측정 결과를 나타내었다. Ag

층의 증착온도에 따른 자기적 특성의 변화는 Fig. 6(a)와

6(b)에서 확인할 수 있다. 그림에 나타난 바와 같이 Ag층의

증착온도가 상온에서(Fig. 6(a)) 360 oC로(Fig. 6(b)) 증가함에

따라 CoFeB 박막의 보자력 증가를 확인할 수 있었으며, 이

는 Ag의 섬상 구조 형성과 함께 CoFeB의 표면거칠기의 증

가로 인해 지역적으로 CoFeB 층의 두께 증가에 따른 것으로

판단된다[12]. Ag층의 결정성 향상에 따른 영향 또한 중요한

변수 중 하나로 예상되나 본 실험에서 CoFeB 박막의 의미

있는 결정성의 변화를 관찰할 수 없었다. CoFeB 박막의 보

자력 증가 현상은 제작된 시료의 후속 열처리 공정에서도 관

찰할 수 있었으며, 이는 열처리 온도의 증가에 따라 CoFeB

박막내의 B이 확산을 통해 이동함으로써 CoFeB의 자화값 및

보자력이 증가하는 현상과 연관된 것으로 판단된다[13].

Fig. 6(a)와 6(b)에 삽입된 그림과 같이 상온 및 360 oC

에서 증착한 시료를 3 kOe 자기장 하에서 300 oC 온도로

1시간 진공열처리를 할 경우 증착온도의 증가 때와 유사한

보자력 향상을 상온과 360 oC에서 증착한 시료에서 모두 관

찰할 수 있었다. 이와 같은 보자력의 향상은 B의 확산 및

이를 통한 CoFeB의 결정성 향상에 기인하는 것으로 판단

된다[12].

IV. 결 론

본 연구에서는 DC 마그네트론 스퍼터링 방식을 이용하여

MgO(100) 기판 위에 Ag/CoFeB 박막을 제작하여 증착조건

의 변화에 따른 박막의 계면 및 미세구조의 변화를 연구하였

다. XRD, AFM 측정 분석 결과, 단결정 MgO 기판 위에서

인가전력이 증가될수록 박막의 표면거칠기가 감소하는 것을

확인하였으며, 증착온도의 증가에 따라 성장시킨 Ag의 결정

성이 향상됨을 알 수 있었다. XRR 측정을 통해 MgO/Ag,

Ag/CoFeB 의 계면층의 존재를 확인하였으며, 고분해능 TEM

측정을 통해 MgO 기판 위에서 Ag의 켜쌓기 성장을 확인하

였다. 본 연구를 통해 MgO 단결정 기판 위에서는 Ag의 켜

쌓기 성장을 확인할 수 있었으나 Ag의 섬상구조 형성 또한

관찰할 수 있었다. Ag층의 공명터널링 현상의 응용을 위해서

는 실제 MTJ 공정에서 단결정 기판이 아닌 MgO층 위에서

Ag의 켜쌓기 성장 여부와 이론 계산에서와 같이 자기저항비

조절을 위해 MTJ에서 삽입된 Ag층의 두께를 변화시킬 경우

이번 연구에 사용한 5 nm의 두께보다 더 얇은 두께의 박막

성장 시 섬상구조 형성에 의한 바늘구멍(pinhole)의 생성 없

이 성막이 잘 이루어질 수 있는지는 추가적인 후속 연구가

더 필요할 것으로 예상된다.
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Fig. 5. (Color online) High resolution cross-section TEM image of
MgO/Ag/CoFeB thin film. The inset shows the low-resolution image.

Fig. 6. Magnetization curves of MgO/Ag/CoFeB thin films prepared
at (a) room temperature and (b) 360 oC. The insets show the
magnetization curves after field annealing at 300 oC.
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Effects of Sputtering Conditions on the Growth of Ag/CoFeB Layer
on MgO(100) Substrate
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In this study, we have systematically investigated the effect of sputtering conditions on the microstructural properties of Ag/CoFeB
thin film on MgO substrate. It was found that the crystallinity and surface roughness of the Ag film strongly depends on the Ar
sputtering pressure and sputtering power. Epitaxial growth of Ag(100) film on MgO(100) substrate was achieved under the sputtering
conditions of high sputtering power and elevated temperature. XRR (X-ray reflectivity) and high-resolution TEM (transmission
electron microscopy) measurements also revealed the interfacial roughening in the Ag/CoFeB interface due to the island structure
formation and intermixing between Ag and CoFeB.

Keywords : Ag/CoFeB thin film, MgO, Epitaxial growth, DC magnetron sputtering, X-ray reflectivity
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