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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Chapter　1

　　　　　　　　　　　　　　　　　lntroduction

1.1　　Permalloy　F11ms　in　Memory　Applications　1)

　　　　Thin　films　of　conductin9,ma91netic　and　dielectric　materials

are　employed　in　ever　increasin9　ways　in　electronic　applications･

The　lar9est　portion　ofjresearChe､s　in　magnetic　films　has　been　devot-

a9o　z　1°
1-

ed　to　polycrystalline　films　of　nicke1-iron　alloys,particularly

the　alloys　near　the　nonma9netostrictive　composition　of　811Ni“191

Fe(sometimes　called　Permalloy)deposited　on　smooth　substrates

in　the　presence　of　a　ma,9netic　field　parallel　to　the　film　plane.

Such　films　show　unique　ma9netic　properties　as　followst　　The　ma9゛

netization　M　is　confined　to　the　film　plane　by　the°demagnetizin9

field;　a　　uniaxial　magnetic　anisotropy　is　induced　in　the　film

plane　with　the　easy　axis(EA)alon9　the　field　direction　durin9

the　dePosition　so　that　M　is　stable　in　either　se･nse　of　the　EA･　and

can　reverse　its　sense　through　a　coherent　rotation　in　a　few　nanoseconds

by　the　application　of　magnetic　fields　of　a　few　eersteds･Further“

more　lar9e　hi9h　density　arrays　of　such　films　can　be　manufactured

easily　by　the　use　of　batch　evaporation.　　Permalloy　films　have

been　therefore　thou9ht　to　be　a　cand,1date　for　the　memory　element

in　h19h　spee.d　digital　computers.

　　　　　A　typical　film　of　this　variety　is　vacuum'deposited　with　the

normai　incidence　of　vapor　in　a　vacuum○f　better　than　10‾5　″roz?r　｡

onto　a　polished　91ass　substrate.　　The　thickness　of　the　film　is

about　1000X,and　the　temperature　of　the　substrate　durin9　the

deposit10n　is　kept　about　200oC.　Such　a　film　consist,s　of　random-

1y　oriente‘d　9rains　of　about　100×　1n　diameter｡　The　resulting

ma9netic　Parameters　are　typically　anisotropy　field　Hk　°　3　Q　4　0e　″

coercive･force　Hc゛10e　an･d　anisotroPy　disPersion(see　Sec｡1.4.2)
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　　　　A　schematic　111ustration　of　four　bits　in　a　flat　film　memory

array　is　shown　in　Fi9.　1.1a2).　　Such　a　memory　can　be　constructed

by　fabricatin9　individual　bits　by　suitable　maskin9　techniques

durin9　deposition　or　by　selective　etchin9　of　a　continuous　film.

　　　　Rece`ntly　the　cylindrica1゛film　memory　3　)has　become　increasin91y

popular(Fi9.1.1b)｡　Such　a　memory　consists　of　parallel　array

of　sPatially　spanned　Bery111um-Copper　wires　onto　which　81tN1-

191Fe　has　been　electroplated,with　a　set　of　word　lines　Placed

perpendicular　to　the　wires.　　A　major　advanta9e　of　this　type

memory　is　the　closed　flux　path　of　the　bits;　　for　the　absence　of

dema9netizin9　fields　permits　a　9reater　film　thickness(about

1μ)and　hence　a　la9er　readout　s19nai｡

1.2　　Stoner-Wohlfarth　Mode1
4)

The　anisotropy　energy　of　a　uniaxial　ferroma9netic　film　is

given　by

E=K　s,in 2φo″
(1.1)

where　Ku　is　the　uniaxial　anisotropy　constant　and　φ0　1s　the　angle

between　M`and　the　EA.　　lf　M　is　assumed　to　stay　and　re�ain　perfect'

1y　uniform　in　the　film　plane,1ts　d1rection　can　be　Predicted　by

l　the　Stoner-wohlfarth　model　for　any　applied　field　H　in　the　plane

　　of　the　film　at　an　angle　6　to　the　EA.　　ln　this　situ･ation　the

　　tota!　･energy　is　9iven　by　the･sum　of　the　field　ener9y　and　the

　　anisotropy　ener9ys

EsKsin
　　　M

240　“　i　M　cos(6'φo)'

lt　is　convenient　to　define　the　normalized　quantities　of

c=E/XH　｡h=H/Hk,　hl　°H　cos　a/Hk　and　‰s　H　sin　S/Hk゛

-2-
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F19.　1　.　1　Schematic　illustration　of　wirin9　arran9ement

　　　　　for　a　memory　usin9　uniaxially　anisjotropic　ferro“

　　　　　ma9netic(a)f　lat　fi　lms　,　(b)electroPlated　cylindr1-

　　　　　cal　films1)｡
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Hel7e　Hk　°　2　K゛/M　is　known　as　the　anisotropy　field,and　the　sub-
　　　　　　j

scr1Pt･l　and　↓　denote　the　lon91tudinal　and　transverse　field

components　parallel　and　perpendicular　to　the　EA.respectively･

Then　eq.　(1.2)become､s

E=t　sin 2φO　゛　hllcost‾h』･s　in　40　゛ (1.3)

Ener9y　extrema　are　found　by　setting　　ac/a4),　sOy　which　is　equiva“

1ent　to　the　fact　that　the　net　torque　on　M　vanishes｡Thus

　　　3S　　　1
　　　---

　　　3φO‾2

The　values　of　φo

sin　2φo+　h4lsin　4o“　hlcos　4os　o 〈1.4〉

satisfyin9　eq.　(i｡4)represent　stable　equilib-

riums(minimum　ener9y　states}only　when　3≒/aφj)0,which　is
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4

written　as,

λ
W

aφ2
s　cos　2φo+　h　cos(φo`B)゛h1≫0 (1.5)

Here　hl　　　isknown　as　the　¨uniform　effective《or　sin91e　domain)

field"　.　　From　eq.　(1.4)the　quasi-static　M-H　curve　can　be

calculated　for　arbitrary　azimuth　an91e　B　of　the　applied　field　h｡

1　.　3　0utline　of　M゛lnduced　uniaxia1　Anis○tropy

　　　　　When　a　saturation　ma9netic　field　is　applied　in　the　plane

of　a　magnetic　film　durin9　its　deposition,a　uniaxial　ma9netic

anisotropy　is　induced　with　the　:EA　parallel　to　thel　applied　field　5).

The　aJ11sotropy　energy　obtained　is　strongly　dependent　on　the　film

comPosition　and　the　substrate　temPerature.

　　　　　ln　the　case　of　bulk　N1-Fe　alloy.1t　is　well　known　that

heat　treatsent　in,a　field　induces　a　uniaxia1　,anisotroPy　(the

,'4-
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name "M‐　induced　anisotropy¨　or19inates　in　this　fact}
6,7)

The'interpretation　accepted　for　this　anisotropy　is　that　the

short'range　d1rectional　order　is　produced　by　the　atomic　re゛

arran9ement　durin9　hi9h　temperature　annealin9　;　i.e･　owin9　to　the

pseudodipoiar　ma9netic　interactions｡a　preferred　orientation　of

like'atom　pairs　is　developed.　　When　the　sample　is　cooledr　this

d1rectional　order　is　frozen　in,and　results　in　an　uniaxia1

anisotropy.　　ln　Ni‘Fe　alloys　l　the　anisotropy　due　to　th･e　d1rec　“

tional　order　was　theoretically　calculated

　was　supPorted　experimentally　6〉.

8-10)
and　the　theory

　　　　　　ln　the　case　of　magnetic　filmsl　a　　uniaxial　anisotropy　can

　be　induced　even　in　single　element　films　of　N1,Fe'and　Co4)　･

　?his　fact　su9gest§that　even　if　pair-order　anisotropy　is　operatin9

　in　magnetic　films,at　least　one　additional　anisotropy　source　must

　be　involved｡　For　this　reason,several　workers　have　considered

　the　followin9　strain'ma9netostriction　mechanismilf12)　s

　At　a　sufficiently　hi9h　temperature,the　film　is　free　from　its　sub゛

　strate　and　will　sustain　a　saturation　ma9netostrict1○n　under　a

　ma9netic　field.　　Whe'n　the　film　is　cooled　down　after　the　depos1　-

　tionf　the　atoms　lose　their　mobility　so　that　the　film　is　con゛'

strained,involvin9　an　uniaxial　stress　from　the　substrate.

　　　　　　For　the　purpose　of　invest19ating　the　ori9in　of　the　anisotro“

　py　in　films,the　composition　dependence　of　the　uniaxial　anis○tro‘

　Py　constant　x　has　be､en　examined　(Fig.　1.2)'11'13“15).

　For　the　low　deposition　temparature,K　has　a　minimua　near　the
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　U

　nonma9netostrictive　composition　of　811N1.and　with　the　increase

of　the　depositio'n　temperature″Ku decreases　aPproachin9　to　the

bulk　N1'Fe　data10》　.　　Thus　the　anisotroPy　in　the　case　of　low

〃 5-
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relaxation　time　for　the　i'th　anisotropy　　component,and　T1　　1s

related,tO　the　aCtivatiOn　enlergy　Ei　aSr

Ei

L　anld　Ti　are　respeCtiVely　the　intial　value　of　Hk　and　the

(1.6)i'{2　exp(‾

-7-

1a》
T1　°　T

(1.7)exp(

deposition　temperature　is　thou9ht　to　cons.1st　o･f　twoylifferent

mechanisms,namely,the　pa1r-order　anisotropy　and　the　strain=

ma9netostriction　anisotropy･

　　　　　For　a　more　precise　insi9ht　into　the　ori9in　of　the　anisotro-

pyf　magnetic　annealin9　experiments　have　been　carried　out　by　many

workers,
1　6　･　19　)

●
when　a　HA　field　is　applied　durin9　annealing″Hk

decreases　monotonically.and　an　interchange　of　EA　and　HA　takes

place　at　relatively　low　armealin9　temperature.　　ln　these　an‘

nealin9　experiments,the　film　was　usually　subjected　to　annealin9

1n　the　HA　field　at　a　constan､t　temperature　Ta　after　the　deposition‘

The　ch゛n9e　of　Hk　durin9　the　‘l!eat　treatment　was　traced　a9ainst　the

an゛e81in9　time　t　.　　The　Hk　vs.　　time　t　data(Fi9‘　1'3)　were

analyzed　by　the　suPerPosition　of　independent　severa1　1‘st　order

reaction　terms.　　Under　the　HA　field,the　annealing(relaxation)

process　of　Rk

where　H9

Hk( t)

1s　expressed　by

⇒
-

Σ　HO

｡　k
1

÷)-1},

‰1/　●

This　analysis　has　shown　that　several　annealin9　sta9es　with

different　activation　ener9ies　are　operative　even　in　nonma9neto“

strictive　films〈Table　1.1〉｡　Most　of　activation　energies　listed

in　the　table　are　considerably　lower　than　t･hat　for　bulk　N1‘Fe

alloys　of　3.0　ev20)which　corresPonds　to　the　self゛diffusion

of　constituent　atoms　2　1　)　｡



Table　1'1　　　Summary　of　ma9netic　annealin9　results
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At　that　time,the　annealin9　stages　with　different　activation

ener91es　were　tho'ught　to　correspond　to　the　different　anisotropy

sources,for　examPle｡the　directional　order　of　lattice　defects

(interstitials,vacancies)1nvolved　in　thin　films　with　high

concentration.　　Such　anisotropies　are,however,too　hard　to　seek

after″because　　Tia.is　abnormally　lar9e　for　uSual　latt1Ce　defects｡,

lt　was　therefore　thou9ht　that　the　anisotropy　of　nonma9netostric゛

tive　films　ori91nate　only　in　directional　order　of　atom　pa1rs,

and　that　structural　defects　affect　the　reorientation　process　of

atom　pa1rs.　　From　this　point　of　view.the　influence　of　゛structura1

defects　on　the　anisotropy　relaxation　w111　be　examined　theoret1‘

cally　in　chapter　2　and　experimentally　in　chapters　3　and　4･

1.4　　0utline　of　M19netization　RipPle

　　　　　ln　an　actual　uniaxial　film,the　ma9netization　is　not　uniform

in　direction　throughout　the　film,but　it　fluctuates　quas1‘per10d1‘

cally　a　few　de9rees　around　its　avera9e　direction.　　This　ma9net1'

zation　fluctuation　is　known　as　llmagn･etization　ripPle“.　　The　ma9“

netization　ripple　is　thou94t　to　ori9inate,　in　the　local　ma9netic

anisotropy　associated　with　randomly　oriented　crystallites　com‘

Posin9　the　film.　　The　realized　ripple　is　primarily　lon91tudina1

rather　than　transverse(Fig｡1.4)　　　;　1.e｡,the　wave　front　of

the　ripple　is　perpendicular　rather　than　parallel　to　the　avera9e

ma9netization　direction,　This　is　because　the　lon91tudinal　mode

has　lower　ma9netostatic　ener9y.　　From　the　observation　of　Lorentz

electron　microscoPy　or　magneto'oPtic　microscoPyf　the　ripple

wave　len9th　and　an91e　are　estimated　to　be　of　the　order　of　1μ

and　lof　respectively,

･10　-
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Fi9.　1,4　Schematic　111ustration　of　local　magnetizat10n　for

　　　　　(a)1o9itudinal　and(b)transverse　ripple　conf19ura―

　　　　　tions　and　their　volume　ma9netic　poles22》.
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　　　　　The　first　model　to　explain　such　properties　dependent　on　ripple

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　23)

as　HA　domain　sP11tting(Sec.　1.4.2),r1Pple　hysteresis　　　　,

initial　suscePtibility(Sec｡2.2)etc｡｡was　based　on　the　dis-

persion　of　the　anisotroPy(AnisotroPy'dispersion　model　or　proto'

domain　mode1　2　4　))｡　This　model　has　an　advantage　of　comPutationa1

simplicity　since　the　Stoner-Wohlfarth　model　applies　separately

to　each　independent　re9ion　named　llprotodomain゛'z　　the　EA　of　each

protodomain　slightlydiffers　from　the　avera9e　EA,and　film　prop-

　erties　are　easily　obtained　from　the　collection　of　such　proto“

doma　1.ns｡

　　　　　Since　the　anisotroPy'dispersion　mode1　19nores　the　interac‘

tion　amon9　the　protodomains,this　model　does　not　permit　precise

explanation　of　the　ripple.　　The　problems　relate,d　to　the　ripple

has　therefore　been　apProached　by　the　use　of　a　microma9netic

mode1.　successful　　micromagnetic　ripPle　theories　h,ave　been

developed　by　Hoffmann　2　5‾29)and　Harte　2　2　)　1ndePendently･

1.4.1　Hoffmann゛s　ripple　theory

　　　　The　local　magnetization　distribution　in　the　film　must　be

dete】rmined　by　the　consideration　of　the　free　energy　related　to　the

local　magnetization　d1rection.　The　total　free　ener9y　density　Et

ls　glven　by

Et　°　EH +　E｡｡+　E　　+　E;｡｡+　E
ex ma9

● (1.8〉

Here　EH　isthe　fieldener9y″EKuthe　uniaxial　anisotropy　ener9y,

Eex　the　exchan9e　ener9y;　　Ek　rePresents　the　local　anisotropy

ener9y　which　is　associated　with　randomly　oriented　crysta111tes;

●

-‥12　- j'jW.〃

　jj%

W¶6〃=
¬Wi　j



and　E 1s　the　energy　or191natin9　in　the　stray　field　caused　by

　　　　　ma9

the　local　ma9netization　fluctuation｡　lt　is　E-　　term　which
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ma9

causes　the　9reatest　mathematical　difficulties　in　the　micro-

magnet'1c　aPproach'　When　Et　is　expressed　as　a　function　of　the

direction　of　the　local　ma9netization　4)〈r),then　4)(r)　1.s　obtained

by　solviilg　the　variationa1　Problem　of　6f　Et(4)(r))dr°　0'
According　to　Hoffmann゛s　calculationf　the　rms　value　of　ripple

amP11t`ldeφ1{l゛)'which　is　defined　by　φ(l》゛10〈r)+　φ1(r〉゛

1s　91ven　by
26)

　　1

<{(r)>2=
1 D2　k2.12　1

〃-･--=

W

　　　　　　　3
　　　　　　　--

(AKuh)4.

13･-

(1.9)

4
　
ー
『
I

8π4　n　　M4

Here　D　is　the　diamete･r　of　crysta111tes｡d　the　film　thickness;

K　repreSentS　the　effeCt1Ve　CryStalline　aniSOtrQpy　ICOmmOnly

called　"10cal　anisotroPy"″(Jl　the　humerical　constant　depending　on

the　symletry　of　the　crystalline　anisotropy((y1　゛√iZng≒for　the

ordil1゛11　crystalline　anisotrop4　n　the　number　Of　crystallites

through　the　film　thickness,and　A　the　exchan9e　stiffness.

1.4.2　　HA　domain　splittin9

　　　　when　a　magnetic　field　H　much　lar9er　than　Hk　is　apP11ed

parallel　to･　the　HA,the　film　is　saturated　in　the　field　direction

and　the　ripple　is　suppressed.

As　the　value　of　H　is　reduced,　the　ripple　9rows　unt11　HA　domain

splittin9　or　fa11'back　be9ins　at　a　"blocking　field"Which　is

s119htly　larger　than　Hk､゛　As　H　decreases　further,the　loca1

ma9netization,which　deviates　to　the　r19ht　(1eft}side　of　the

HA　z　rotates=　clockwise(counter-clockwise)toward　the　EA｡　Finally



the　film　is　divided　into　an　array　of　slender　domains(F19.1.5)｡

The　Stoner-Wohifarth　mode1　Predicts　only　the.uniform　rotation

of　M　and　thus　does　not　describe　HA　domain　splittin9.　Accordin9

to　the　anisotropy-dispersion　modelj　ripple-inducin9　re9ionsr

having　10cal　easyaxes　distributed　on　either　side　of　the　average

EA,are　equally　probable　as　shown　in　Fi9･　1.6r　so　that　when　H　is

applied　just　parallel　to　the　HA,equal　numbers　of　domaines

ma9netized　in　clockwise　and　counterclockwise　directions　are

produ･ced,9iving　a　van･ishin9　Ea　remanence｡　However｡when　H　is

applied　at　an　an91e　ct　to　the　r19ht　side　of　the　HAI･　o‘nly　in

regions　with　e‘asy　axes,which　deviate　from　the　avera9e　EA　d1rection

by　an　an91e　greater　than　a　f　the　ma9netiz･at10n　rotates　counter゛

clockwise　and　in　all　other　re91ons　clockwisef　thus　91vin9　a

re】:nanence　in　the　EA　direction｡　As　a　increases,the　counter-

clockwise'domain　density　decreases　and　the　EA　remanence　increasesy

unt11r　when　cz　is　9r9ater　than　the　maxmum　easy　axis　dispersion

an91e,all　the　domains　rotate　　clockwise　to　the　EA｡

　　　　　The　domain　splittin9　an91e(an･9ular　dispersion)a90　f　1.e.

the　field　an91e　a　　9iving　901　remanence　is　often　quoted　as　a

useful　　parameter　for　characterizin9　uniaxial　films.

　　　　　According　to　the　microma･9netic　riPple　theory　deve10ped　by

Hoffmann
26)

f
a

90
is　not　a　measure　of　the　an9ular　dispersion　of

the　loca1　EAf　but　is　only　an　index　of　the　ma9netization　ripplez

namely,the　quantative　connection　between　the　ripple　an91e　and

(X90 is　complicated.　　When　H　(or　sin91edomain.field　h1)　1s

reduced　from　th=e　saturation,the　riPPle(1ocal　magnetization)

reorients　freely　and　the　r1PPle　an91e　increases　monoton･ously

as　is　91ven　by　eq,(,1.8)｡　when　H　reaches　the　blockin9･fie!d,
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F19.　1.5　HA　fallback　revealed　by　Sorentz　micz'oscoPy･
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　　　　that　aA　fieldjs　reducedj)

-15･-



HA
H

AVERAGE　EA

Fi9.　1.6　Protodomains　behavin9　independe‘ntly　with　each　other.

　　　　The　EA　of　e,ach　domain　is　distributed　on　the　either　side

　　　　of　areva9e　EA.　　Stoner‐Wolfatth　asteroid　switchin9　curve

　　　　is　aPP11cable　t‘o　each　domain｡
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the　ripple　becomes　unstable　in　the　region　where　4〉=　o(F19.1.7),

and　the　ripple　no　lon9er　reorients　freely.　　lf　H　　is　reduced

below　the　blockin9　fieldf　the　magnetization　in　each　re9ion

rotate･s　toward　the　ne･arest　EA　direction｡　On　the　basis　of　this

consideration,Hoffmann　has　deduced　that　　a
90

1s　proportional　to

K2(K　=　the　local　anisotropy　constant).　　ln　chapter　5,this　micro-

ma9netic　ripple(dispersion)theory　w111　be　experimentally

examine,d　and　found　to　be　reliable｡

1.4.3　　0rigin　of　ma9netization　ripPle

　　　　　According　to　the　Lorentz“microscopy　invest19ation30≒　the

ripp･1e　vanishes　in　the　film　with　the　composition　of　vanishin9

magnetocrystalline　anisotropy.　　This　fact　su99ests　tha･t　the

ripple　originates　in　the　ma9netocrystalline　anisotropy.　　0n　the

other　handr　the　ma9neto-optic　observation　of　HA　domain　splittin9

shows　　that　(x90　becomes　minimum　at　the　zeroma9netostrictive

compositionf　supporting　the　magetostrictive　origin.　　These　con“

flictin9　results　were　weli　explained　by　the　works　of　uchiyamaz

Fujii　et　a1.32″33),who　observed　small　area　of　films　in　order

to　obtain　local　measurement　of　the　fall　back　an91e(z90　゛

As　shown　in　Fig.　1.8,both　lon9-ran9e(s　mi111meters)　and

1oca1(‘t　microns)contribution　to　cz
90

were　found.　　The　long=

ran9e　contribution　ori91nates　in　the　strain“magnetostrictionr

while　the=　1ocai　portion　or191nates　in　both　the　strain“magneto'

striction　and　ma9netocrysta111ne　anisotroPy.　　The　!atter　conclu‘

sion　was　based　on　the　10ca1　(x90　　vs.　comPosit10n　data　at　various

dePosition　temperature　Td　z　　As　shown　in　F19'1'9″a　minimum　of

17　-
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Fi9.　1.8　Loca1　HA　direction　ao　and　fallback　an91e　a90　1n
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Ci
90

is　at　751N1(the　comPosition　for　vanishing　ma9netocrysta1-

11nle　aniSOtrOpy)Only　When　Td　iS　h19h　enOU9h　tO　minimiZe　the

internal　stress;　otherwise　the　minimum　is　at　811Ni(the　com-

position　for　vanis､hin9　ma9netostriction)｡　Nevertheless,at

that　time　quantitative　agreement　of　their　experimenta1　results

with　Hoffmannls　ripple　theory　was　not　obtained.　　ln　chapter　6z

we　wi11　reexamine　the　a
90

date　more　carefully　and　obtain

satisfactory　interpratations　based　on　the　microma9netic　mode1.
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where　v

of　K　｡
　　　U

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Chapter　2

　　　　　　　　Theory　of　Relaxation　Process

　　　　　　　　for　Pair-Order　Anisotropy

2.1　　1ntroduction

　　　　For　the　Purpose　of　elucidatin9　the　ori9in　of　the　M“1nduced

anisotropy　in　Permalloy　films.the　anisotropy　relaxation　has　been

widely　studied　fromthe　experimental　side　1　゛　5　)　.　However,none

of　theories　exceptby　lwata　and　Ha9edorn　1)　have　been　formulated

on　the　kinetics　of　the　directional　pa1r“order.

　　　　ln　most　of　ma9netic　annealin9　studies　1-8)　　,the　relaxation

process　of　the　M-1nduced,　anisotroPy　Kuwas　assumed　to　be　the

first　order　chemica1　reaction　as　91ven　by

§s‾Mk(Ku‾KD (2.D

k　is　the　relaxation　frequency　and　KU　the　equilibrium　value

　　　　　lwata　et　a1.　1)calculated　the　relaxation　frequency　for　the

directional　pair'order　anisotropy　in　the　followin9　mann,er.　　Atom

pairs　composed　of　two　Fe　atoms　can　take　six　different　nearest

ne19hbour　directions,but　ne､ver　be　decomposed　or　created　durin9

the　relaxation　process　.　　″rhen　,　the　orientation　of　the　pa1rs　t.akes

place　only　whヽen　the　Fe　atom　exchan9es　its　position　with　a　vacancy

on　one　of　four　common　nearest　nei9hbour　sites〈Fi9.　2.1).

By　counting　up　such　reorientation　processes,one　obtains　the　re‘

1axation　time　l　k　(or　th･e　relaxation　frequency　vk　'　Tk'1　)゛

ln　the　case　of　polycrystalline　films″　Mk　is　91ven　by

vk　°　8Cvvo　expl(“Em/KBTa) (2.2)

where　Cv　is　the　vacancy　concentration/vO　the　avera9e　frequency　of

㎜ 24　-



[100]

【C1011

Fe

〔010]

F19.　2.1　　Six　nearest　neighbor　directions　and　elementaly

　　　　processes　for　the　atom　pair　reorientation　in　f.c.c.

　　　　crystals･The　Fe-Fe　atom　pair　chan9es　its　d1rection

　　　　from　l　to　2,3,5　o･r　6　by　a　jump(1ndicated　by　lines)

　　　　of　the　Fe　atom.

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　-　25　-



the　lattice　vibration″　jm　the　activation　ener9y　for　the　vacancy

m19ration″and　Ta　the　annealin9　temperature'

　　　　　Equation〈2.2),however,1s　based　on　such　a　simplification

that　the‘　decomposition　and　creation　of　atom　pa1rs　are　ne91ected.

Actually,three　kinds　of　elementary　processes　are　coneeivable　for

the　f.c.c.　1attice　as　shown　in　F19.　2.2.　　0n　the　other　hand,

the　calculation　of　lwata　et　a1.　involves　only　one　of　these　three

processes.　　Thusf　in　this　chapter,we　will　derive　more　9eneralized

expression　for　the　relaxation　frequency.　　This　theory　is　based

on　the　same　model　with　Redelaarls　6)which　deals　with　the　isotro-

pic　short“range　order.

㎜ 26　-



　
　
　
　
　
　
　
X

/
'
'
!
ー
ー
X
X

　/
/

　/

/

○

Q

↓
1
･
ー

　
n

S

○

○

atom`Pa1r　reorientation　conceivable　in(111)plain　of

Three　types　of　elementary　processes　for　the

○

･〃

27　-

the･　f｡c｡c｡1attice｡

Fi9.　2.2

Ot)○①○○

1)○(

○○
---‐--

『

　　φ--w--㎜-･●-〃-----ゝ

,/　　Association=　　{

､1)→　t)

○
ti
x

7

ゝ

x
i
l
ー
‘
'
/

O

WWWWw､WWWW㎜㎜WWWWW〃･

○
○　　　　　/

　　/‰　　/

○

○
ゝ Dlssocl(ltlon

N
･･1=････

　/
/

○

le

WWw〃

○

1)

〃〃W

……゛3i

　/

/
//

　○

　/
　/
/

1)

,
!
,
ー
ー
ー
j
j
R
!



2

2.

.2　　'○r(ierin9　Process　of　Atom　Pa1rs

2.1　Probabilities　of　findin9　the　ordered　arran9ements　of　atoms

　　　　　　The　cubic　crystal　of　the　binary　AB-alloy　containin9　no

1on9-ran9e　ordered　arran9ement　is　considered.　The　lattice　of　the

alloy　consists　of　A-atoms｡B-atoms｡and　vacancies,the1r　concen･

trations　bein9　CAf　CBl　and　Cvz　resPectively･　Let　the　suffix　1

denote2　the　･d1rection　of　atom　pa1rs　and　pxY1　(xsAf　Bj　or　vf　TsAf

B,or　v)be　the　directional　pa1.r　Probab111ty　that　the　nearest

ne19hbou~r(NN〉-sites　o,f　a　x‐atom　in　the　ith　d1rection　are

occupied　by　a　　T'atom･Then　followin9　relations　exist　evidently

amon9　these　Probabilities･

and

7z,41+7z11+βzyt=

CJ7zy£㎝Cyj7yZO

　
=/
μ
X

　
1
` 1,2,●●●

(1=1,2,‥･,1)

『
　
―
ー
　
■

j
Z
}
2 (2.3)

(2.4)

where　z　is　the　coordination　number,　and　x,as　well　as　T,1s　regarded

as　Af　Br　or　v.　　　　　　Assumin9　that　Cvf　pAVif　pBvij'pVVi41f　any

directiona1　Pa1r　Probab1!1ty　can　be　represented　in　terms　of　pAAI

and　pvAi　from　eqs･(2.3)and(2.4)as　followSs

&jitl-Fλ4s}

　　　●

&yμj≒Fyjo
　　　　G→

f｡｡4121jt7(1≒μJj

/7jJ121-7Rt(1-&us)･

s¥;　28　-

(2.5a)

(2.5b)

(2.5c)

｡(y2.5d)



and

ββyit

i

　　C『
㎜

1-C4
(i-μj4),

βΓJ121T/7rjl　●

(2.5e)

(2.5f)

　　　　　　　Then,we　express　　the　Probability　of　findin9　any　ordered

arran9ement　of　atoms　in　terms　of　d1rectional　pa1r　Probabilities.

Since　the　arran9ement　of　atoms　in　cubic　crystals　is　not　one=

dimensiona1,the　probability　of　finding　a　three-dimensiona1

arran9ement　can　not　be　we11　represented　by　pa1r　Probab111ties.

Thk　probability　for　the　three-dimensional　case,however,can　be

rePresented　apProximately　by　extendin9　the　method　of　the　one

dimensional　case.　When　we　pick,up　any　n-iinked　9roup　of　sites

in　one`dimensional　lattice,the　probability　of　findin9　the　9roup

of　atoms″　'　X4　″　X2,″　'　'　'　‘　'　″　X゛lx　arran9ed　in　order　of　the　subscript｡

●　　　　　●

1s　91ven　bys

jP(£'X'　゛　゛　゛'　λ)゜GIRβJ゛j'゛+1°　RIQ゛　M/j't4゛1　゛
(2.6)

where　xt　represents　either　of　A″B″or　v″and　p　　　　　　　　　the　proba“
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　x4XJ41

bility　of　findin9　a　x117°tom　8t　the　NN‾site　of　xl‾゛to゛'　a゛d　p　'　XS　xltt

is　defined　by　the　followin9　e9uation.

y 　　　　　　_　/　　　　　　･〃㎜･･,££a£±!-£££±j£1,z(β4゛1　z£｢“17t)1/2　.　(2.7)z£･Γξ÷1゛‾βzl+1zξ‾Cz,fl‾Czl　　　CzlGI+1

ln　applying　eq･　(2.6)to　the　cubic　lattice｡the　last　expression　of

eq･(2.6)can　be　9eneralized　as

F(X1,λt,･‥,4)

where 1

ヽ
､
μ

X
I4
､
,

Z
ー
S

゜A(4゛,z5,)xjl゛゜EQltμ9'(βR9:″)1/2　'　(2'8)

1s　the　Product　over　the　closest　pairs.　Replacing　the
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Pa1r　probability　Pxlx7　1n　eq･(2.8)by　the　directionil　pa1r　probaー

bility　pxYi　above　defyed″　the　probab111ty　of　finding　an　ord6red
arran9ement　in　the　cubic　lattice　is　9iven　in　terms　of　CAf　Cvf　pAA1

pAA2!　゛゛゛゛´pAA;″PvA1″pvA2″‘'゛'゛″pvA;　゛
2.2.2　Mi9ration　Ener91es　of　Atoms

　　　　　The　interaction　ener9y　for　a　closest　pair　of　atoms　is　deter-

mined　by　the　kind　of　constituent　atoms　and　the･angle　between　the

direction　of　the　pa1r　and　that　of　the　ma9netization.　The　interac“

tion　ener9y　is　゛assumed　to　be　9iven　by

4(yj)=17z7+£zy(coslαs-1),(2.9)

Where　UXY　iS　the　interaCtiOn　ener9y　fIOr　xT゛pa1rS　Wh1Ch　dOeS　nOt

depend　on　t;he　direction　of　t･he　magnetizationl　LXT　is　the　pseudo'

dipolar　interaction　energy　for　xY“　pairsfand　ai　　is　　　the　angle

between　the　ith　d1rection　and　that　of　the　ma9netization･　Thenf

the　activation　ener9y　for　the　x-atom　to　m19rate　toward　a　vacancy,

which　is　surroundedbyTP　Y2f''`'z　yz-1'atoms　z　is　given　byz

£z“(yl,y2,‥･.yz-1)=

S　｡

X

4s-Σ
　　　1=1

4(4,4), (2.10)

1s　th･e　saddle　Point　energy　for　the　x“atom　durin9　thewhere　v

111g゛8tio゛'゛nd　141s　the　direction　of　the　xY4-Pa1r,　if　we　assume

that　the　saddle　point　ener9y　is　not　influenced　by　the　kind　of　the

atoms　surroundin9　the　sadd!e　Point　f　in　the　case　of　the　Pure　meta1

consistin9　of　x‐atoms　alonef　the　m19ration　ener9y　averaged　over

thヽe　directions　is　91ven　b,yz

　　　　　　£Ur゛=Fzs-(Z-1)GJ･ (2.n)

ln　AB゛alloys　the　m19ration　ener9y　toward　the　Vacancy　.1n　the　jth

d1rection　is‘　9enelrally　91ven　by‡

W 30　-
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and

£14`I(y1　,　y2　,●●●●

●

　　　　　　　=4`1-Σ｡
　　　　　　　　　　　　1

for　A-atoms　and

£?(y1,y2, ●●●●

/
.
ー
ー
ー
ー

1

=&`1-Σj　　　　l

for　B-atoms　,　where　Σ
　　　　　　　　　　　　　　　　　IAI

y｡-1)

Q+4

y｡-1)

(cos2aQ‾{)}÷£z4

G+,£｡(yos4-÷)+£j,｡

ー
ー
?
ー
ー
/

(costaj‾÷)l　(2゛12a)

/
1
･
X cos2af‾{

Σ　are　the　summations　over　the
lB

N
ー
/

(2.12b)

NN‐sites

of　the　migrating　atomj`only　when　゛　they　are　occupied　by　the　A“atom　and　the

B-atom　respectively,and　notations　are　replaced･as

Q㎝{7L£l‾g4j　l

R●゛゛Q3‾17s3　･

£λzz£41゛“£jj{･

£■zz£j£l‾£β3･

(2.13a)

《2.13b}

《2.13c)

(2.13d)

　　　　　　Therefore　the　jump　frequencies　of　A‘　and　B“atoms　at　the

temperature　T　are　given　　　　respectively　by

and

y?(n,y21　･･゛9y;-1)=4exP(-&゛/&lγ)･4j･j171“j&f,･

4゛(yl,n｡･‥,}‰1)=4exP(-4`1/&sr)･11k】;【4g｡1.4
where　vA

1

(2..14a)

(2.14b;

are　frequency　factors　of　the　lattice　vibrat10n　fozand　vB

A`atoms　and　!31゛　a,tOms　resPectivelly″k3　1S　BOltzm4n㎡S'COnStlant″　IA″　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　l
ll　are　tμe　Products　over　the　NN‐sites　･6f　the　∇�19ratin9　atom　in　＼
S

the　same　way　as　described　for　the　ease　of　l4r　lBf　and　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　{2.15)

　　　　　4=exPヽ({4/&177),(X=j,β)　　　　　　　　　　　　　.,　｡

31　-

4

　　　r　』¶j7j〃
　　　　･Wゝj

　　jJW　=　‘,'j-`y.‘'`
　¶』〃¬ゝ〃.

　　〃aj¬=j〃　S　･･



and

/zμexP{Q(cos2　ai-　({)/&lr},(X=.4,β)

/zzl=exP

/
ー
~
|
l
x

£zz

/
-
I
X cost　at‾1

x
ー
ー
/

/&sr}.　(χ=4β)

(2.16)

(2.17)

2.2.3　Therma1　Equilibrium　of　Atom　Pair　Probabilities

　　　　　　　ln　order　to　obtain　rate　equations　for　the　numbers　of　direc-

tional　atom　pa1rsz　we　consider　the　arrangement　of　atoms　which

involves　a　vacancyz　as　shown　in　Fig.　2.3.　1n　this　fi9urez　x(゛Aor　B)

1S　a　migratin9　atOmz　v　1S　a　V1CanCyf　and　T1″T2″゛゛''I'″Yz+zl-1(゛A　Or

B)are　atoms　o･ccupin9　the　NN-sites　of　x　｡or　V｡Solid　lines　connect

X(or　v)　with　its　NN-atoms｡　Notations　beside　the　lines″　11　″　12　″　゛　゛　゛

‥　i
　　″　　Z+ZI-1　″

1ndicate　the　directions　of　atom　Pa1rs　connected　with

the　lines.　We　call　briefly　such　arran9ement　as　shown　in　F19.2.3　as

the　MVNN-arrangement　hereafter･

　　　　　　The　m19ration　frequency　of　xf　and　the　chan9e　of　numbers　of

any　d1rectional　pairs　resultin9　from　the　m19ration　of　xz　depend　on

what　kind　of　atoms　occuPythe　NN-site　○f　x　and　V″　namely　Y1　″　T2″　●●

●●

Z Yz+zl-｢ lf　a　different　ensemble　of　the　atom　occupation　in　the

MVNN゛arran9ement　is　written　in　character　l　to　distin9uish　it　from　the

others,then　the　t.1me　rates　of　chan9e　of　the　total　numbers　of　AA゛

and　vA-pa1rs　in　any　d1rect16n　are　91ven　resPectively　by

£NAAisNCA£pAA1°NZDAA1(I)`j(Z)P(I)
　　　　　　　　　　I

for　AA゛Pa1rs　an4

£"y4゛cμW゛A1?ID71(Iμ(b'゛《i)

⇔ 32　-

(2.18)

{2,19)
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y1

4
　
　
ー
　
I
　
I
　
I

Yz'

X X

t｡1
4
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`
l
″
J
{
　
1
　
1
　
1

4-1

V

Tz

　
1

　
■4
　
1
　
1 ー
　
ー

Yz･y-1

Fi9.　2.3　　General　exPression　of　the　MVN19-arran9ement　in　the

　　　　　cubic　latt､1ce｡(See　Sec.2.2.3)
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for　vA-pa1rs｡　wllere　N　is　the　total　number　of　lattke　sites　in　the,

unit　volume　of　the　anoyEv{I}1s　the　m19ration　frequency　of　x　in

the　MVRN‾8゛゛゛n9ement　l;　DjAAII》8nd　DVAII}are　resPe‘ctively　the
chan9el　of　nulxibers　of　AA-　and　vA‐Pa1rs　in　the　ith　dlrection　resultin9

from　the　m19rationl　and　P(I)1s　the　probab111ty　of　findin9　the　MVNN=

arran9ement　l･　7he　factor　N　in　the　last　express10n　of　eqs｡(2､18}and

{2y　19}1s　introduced　since　there　exist　N　9roups　of　sites　where　the

arran9ement　speeified　by　l　can　be　located,ln　eqs,12　18)and{249/,

v(I)and　P{I}can　be　calculated　from　eqs　｡(2.8}and,(2･141　respectively△

but｡since　p{I}conta､1ns　h19her　de9ree　t=ejrms　of　d1rectiona1　Pa1『

probab･111tiesl　　　　　eqs･､(2.18}and(2.19}are　simultaneous　･nonlinea.『

differential　equat1,0ns｡

　　　　7hou9h　the　equ111brium　values　of　dlrectional　pa1r　probab111゛

ties　can　be　calculated　from　a19ebraic　eqs.(2.18)and{2.19)by　puttin9

£NAAi°jtNVA1゜Oz　they　are　obtained　more　easily　by　considerin9　the

detailed　balance　as　follows｡Let　us　consider　theec{uilibrium　between

　　　　one　MVNN-arran9ement　l　and　the　other　arran9ement　l‰　The

arran9ement　l　゛　is　created　by　exchan9in9　x　and　v　in　the　arran9ement

l.　Since　the　transition　Probability　from　the　state　l　to　II　is　v(I),

the　conditions　of　the　detailed　balance　are　obtained　fr9m　eqs,(2.8)

and(2.14)｡

　　　　　　P(I〉v(I)-P(11')V(P)

゛(n4£4441
　　1st　　　　　l j11‘tμj゛μ4w4E゛R4jR″&″゛゛41‘“゛,£x114&“゛μλ゛f&“'゛&&'4)

‾(R4&4゛1,Eλ1&4゛゛‘g“゛'゛19j&4゛゛　?J･″　5″゛lz94μ″1゛&l゛″゛“j‘4゛'″　.R″　&″゛゛“λ“″)
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=mβλ1･(βjl14£1)゛921･(&j14£t)゛'i･β;1･　･X1,　･β;}xll}

Z

-mμ‰･/7xi　･　μ:&X4i･βja,(&｡1･4&･)゛4･£j･(&l,zz4£1)゛"4}

for　x=A,and

,,P(/)9(/)-F(j7)p(/″)

z
l
a

　
｡
1

ccn

=O(2.20a)

}ai･(gs441&}゜1?j4i　･　(j7jj,41/｡t)゛4≒βμ;4,　･μ■,･βμZI･β;G}

　　　Z

　　Z/2

-r【{β,?‰･βR14･j々4i･βμλ?j41,･(β｡4i･441･)゜t'?};i･(β｡414,4,)゜1'″}=o(2.2ob)

for　x゛B.　ln　eqs.(2420a)and(2.20b)ai　is　the　number　of　xA.(or　VA)-pa1rs

of　the　ith　direction　among　the　pa1rs　of　xTlf　xT2μ‘''f　xyzl(VYlf
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　/

VY2･‥‥･VYz)in　the　arran9emJent　l(I゛)f　and　bi　is　that　of　xB(VB}゜

pa1rs`　ln　the　same　way″al　and　bi　are　for　Tzl+1?　Tzl+2　″'゛¨″yz-17

and　al　and　by　are　resPectively　the　number　of　VA(XA)-and　VB(XB)-pa1rs
for　Y　,Y
　　　　S

z+1″゛゛゛'″Yz+z'-1　゛　tf　d1rectional　pa1r　Probab111ties

satisfy　the　following　eqs･(2.21a)and(2.21b),then　eq｡(2.20a)holds　･

435-



and

7j31jFra44jU11=£,JJyβ4　}

j7λBt/?λλt″j7yj11βyβt″/λtszβλ｡41j7λ3i″μyjliβFjt″/λlz　･

(2.21a}､

(2.21b)

ln　thesalne　way　following　eqs.(2.22a)and(2.22b)arerderived　from　eq.(2.20b);

and

βJjlβΓjiM,ajrzttR/?131j?rjt£1

7jljlβjjitzβΓSI/7yj4″41zzβJj4β■j4″7yλ1βyjl″41″　●

(2.22a)

(2.22b)

Solvin9　eqs･{2.21a)and(2･22a)for　PAAi　by　usin9　eq(2･5)r　we　obtain

the　equilib.rium　value　of　PAAi･

where

and

gjf=

r=z

C｡

1+r(2w

1

-1)-{1+r゛+2r(2w
　　2r(w4-1)

W4㎝μ4μjl,411J『･

-1)
1/2

l

(2.23)

(2.24)

(2.25)

?his　exPression　also　satisfies　eqs･(2,21b)and(2,22b)and　is　equiva゛

1ent　to　what　was　used　in　N4e1　゛　s　theozy･｡
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2.2.4　D1rectiona1　0rderin9　Process　of　Atom　Pairs　in　D11ute　A11oy

　　　　　　　When　the　concentration　of　the　A-atom　is　very　low,eqs.(2.18)

　and(2.19)can　be　linearized　and　solved　easily｡ln　the　case　where

　the　mi9ration　frequency　of　the　A-atom　and　that　of　the　B`atom　are

　nearly　of　the　same　order,namely,

pjexP(-£`i/&17)2yjexP(―&゛/&3r),
(2.26)

the　MVNN-arran9ement　that　contains　the　smaller　number　of　A-atoms,

contributes　to　the　whole　6rderin9　Process.　Thus　we　consider

MVNN-arran9ements　which　contain　only　one　or　two　A-atoms,and　make

further　assumPtions　that　AA'Pa1rs　vary　in　the　arran9ement　con“

tainin9　two　A“atoms　and　that　vA“pa1rs　vary　only　in　the　arran9ement

containin9　one　A'atom･Then　the　MVNN'arran9ements　which　contribute

to　the　Process　in　the　dilute　alloyz　are　9rouPed　as　shown　in　Fig.　2　4

ln　the　figure　all　sites,where　the　occuPation　of　atoms　are　not

specified,are　filled　with　B-atoms.　ln　the　arran9ement　Js1~4　f　t･he

numjbers　of　d1rectiona1　AA-Pa1rs　vary,while　　in　th9　arrangement

J°　5^‘8,those　of　vA-pairs　vary.　Since　we　deal　with･　the　dilute　alloyf

we　Put

βjll=βJJi=j7yll=G=1,(/=1,2,‥‥,Z/2).

Then,eq.(2.19〉becomes

βΓ41=4exP(-4`1/&3r){Σ{(C44414.j-&4£｡j)
　　　　　　　　　　J=5,6

+Σ(βy41･44£｡j-7y441.μuj)},
　J　s7,8　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＼

(2　.　27　)

(2.28)

where　　Σi
　　　　　　J=5,

d
〃･

dr

　etc↓　are　the　summation　over　the　all　p9ssible　arran9ements
6　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　,
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P19･2.4　　Possible　MVNN゛arran99ments……w,41ch　91ve　rise　to　the

　　　　　relaxation　of　the　directiona1　Pa1r‐order　anisotropy　in

　　　　　d.11ute　alloys,
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with　J°5f6　etc･　The　relaxation　frequency　of　the　orderin9　process

of　vA‾pa1rs　is　approximately　vaexp　GE;ZksT)　″　a.nd　o,n　the　other　hand,
the　relaxation　freq.uency　for　AA-pairs,as　will　be　described　iater｡

1s　approx1゛ately　CvS　exp(‾Ej/kBT》'Therefore｡1f　eq.(2.26》holds,the
orderin9　process　of　vA-Pa£rs　finishes　sooner　than　th,at　of　AA‘pairs

by　a　factor゛　CV　‘　Consequently″　1n　calculatin9　the　orderin9　process

of　AA-pa1rs　l　we　can　rep'1ace　5A1　゛1th　its　eq゛111bl'1um　value｡When
　　　　　　　　　　　¢

LXY/kaT41'the　eq゛111b゛1゛゛‘7゛1゛e　°f　pVA£　1s　91゛e゛　f゛I゛eq゛(2‘28)゛s

where

μ･41=C44(1+4.t),

aJI=μ(cossa4-÷),

Then　we　divide　pAA｡1　into　two　components　as　followss

　　　　　　　　　7jj,=£14+々λjt　9

where　p

(2.29)

9.30)

(2.3i)

1s　th･e　avera9e　value　of　pAAi　with　resPect　to　the　d1rection
AA

of　the　p311r゛s　゛11d　△PAAi　is　th､e　deviation　of　pAA､1　from　pAA‘　if　PVAI

is　equal　to　its　equilibrium　value　91ven　by　eq,(2.29)and　△5A1≪pAA'　thel1

rate　equations･for　ヽAA“palrS　are　91ven　fZOm　eqS･(2.8)･(21･14)r　and(2.!8〉

as　followss

T1-&4=2z″Q44(G44-&4),

T1¬Jj441°2Cryj4{y(&44+Q9‘μsj-4/‰4)
　　-(474144U｡-74J)(4411-all)}

W 39　-

(2.32)

(2.33a)

¬〃jjj
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(2.35)
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(2.36}
μλjl㎝

(2.38)
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a
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and　the　d.1rections　of　the　.atQm　pa1rs　in　f｡c.｡,ci　crystals　ate　numbered

4j　Q%｢

　　〃｣･｢
゛~　-'ヾ'Z

-40　-

as　shown　in　F19･　2,1

7he　solutions　of¥p,｡{2.32}=and{2.33}are　･91ven　by

n
y
　
o
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~

an{i

0
　
0
　
0
　
0
　
0
　
1
4

for　s｡c,　and　b｡c｡c｡and

d
-

djr
4.44=2Cypj4{(z″+4R)(&44j-4j4)

　　　+(z″CA14+4Rj7j4)a｡+(Q44-£4)yS(aUij,+δ｡)(2.33b}

for　f｡c｡c｡where

‥'''゛zpAA6}etcf

ApAAetc｡a.re　vector　representatic}ns　of(pAAppAA2z

and　z゛s5.`7.for　s,c,and　b.c,c･　○r　f.c.c,resPec゛

tively,ln　these　expressionヽs.followin9　notations　are　used‡
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£14=Qz･｡44÷(Ma―Q4zzj)exP(-2Cyzytj);

jAtjli=(11zJβj,(δ｡4i+a｡1)÷{jβ‰1-Cj･lj4(δ･u+δjl)

+(β14-Q4zzj)(z9jt―ajjl-δ｡1).2Cy4jr}exP(-2Qf44r)

for　s｡.c｡and　b｡c｡c,and

々j4=Q44(∂j+∂｡)
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for　f.c.cj　where　pRA'and　△p2Ai　show　the　initial　value､of　pAA　and
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　f

△pAAi　resPectively･
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2.3　Anisotropy　Ener9y

2.3.1　Therma1　Equilibrium　value　of　Anisotropy　Ener9y

　　　　　　　　The　eq･゛111bl71゛1　°f　pAAi　`ill　eq゛(2.23)91゛es　q`lite　the　sameanisotrpy

ener9y　as　N6e1゛s　expression4

4°
-

m 〈y《Mxt£U+Mμ4a+7V4£S,j)･(yos≒-
゛£yk(£u+z4j-2£j)

-

y
μ

1
7

〈β‰1(cos2al-1)》
4･exP(-μ&37)cos9　,

4
!

-　42　-

where

W

WW

{2､｡41)

(2.42)

(2.43)

(2.44)

{2.45)

S

zjVZ｡£″
㎜

15&l『

where〈　〉denotes　the　avera9e　value　with　respect　to　the　crystallo“

9raphic　orientation　in　the　polycrysta111ne　alloy‘　ln　eq'《2.41}LAA

Lis　;　LA3　are　the　values　of　LAAf　LBBr　LAB　at｡the　measurin9

temperature,　e　thJe　an91e　between　the　ma9netization　and　the

saturatin9　field　during　the　ma9netic　annealin9z　u　the　orderin9

ener9y　91ven　by

IL/=Qa+G｡-2QI

and　L　the　directional　orderin9　ener9y

£=μu+£j.-2£4β'･

The　factor　i　is　9iven　by

〃

Sz
vTg:(1+√Fg)2

x=4QC｡SXP(-U/4r)-1}.



　　Z,
〃

　4『

x
ー
y6φ-(s04Q`lj;;exP(-2fG･4j)
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　　　､,.　　　Z

zM1£z
〃

　　　15

-M4λ(coslαt°-1),

(2.46)

〈2.47)

&=21¥zL〈&41(cos‰-1)》

where　the　suffix　O　denotes　the　value　durin9　the　in4tial　annealin9　.

Sul⊃stitutin9　these　equations　into　eqs｡(2.39)and(2.40)｡and　caluculating

the　relaxation　Process　of　the　anisotropy　ener9yz　we　obtain　the

fonowing　express10ns
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2.3.2　Relaxation　Process　of　Anisotropy　Ener9y

　　　　　　　A　polycrystalline　dilute　alloy　has　been　initially　annealed

　and　attains　the　equ111brium.　After　that　the　annealing　temperature

　and/or　the　annealing　field　are　chan9ed,and　then　the　anisotropy

ener9y　begins　to　change　toward　new　equilibrium　value.　The　ma9netic

　field　durin9　the　annealing　process　to　be　considered　here　w111　be

one　of　the　following　three　typest(1)static　field　in　the　x-direction
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　jo

(2)static　fie14　1n　the　T-direction,(3)rotatin9　field　in　the

xy‐Plane.　　　　　Re9ardless　of　the　type　of　annealin9　fieldz　initia1

vaELues　of　pAA″and　△pAAi　　are　91ven　from　eqs゛(2゛39)and(2゛40)by

and

M4=Q4°4°,

∠1β‰li=Caz4μj(δ‰+a‰)=



+s(y-4(§

for　s｡c and　b｡c｡c｡and
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(2.50)
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for　f｡c｡c,wher=e

zz=44=exP(-7/477);

s=+1,-1,0

　　7
〃

12Jja

for　the　annealin9　field　in　the　x-diteqtioh,ard　that　｣j　the△y“d1reetion,

and　the　ann9alin9　f14=ld　rotatin9　117E　the　xy9Platle'te¥pectivelyl　and

4･1s　l;,he　an91e　beltween　the　x-41zyectjL,on　an4　th4t△4fthem491tettzation

lyin9　　1n　t4e　xy‐P14JTxe　･

　　　　　Althou9h　eqi(2,48》ls　tather　compl1Q4t;¥1,1nthe　Qase=　o£

-4'4　,



annealin9　which　is　done　at　the　same　temperature　with　the　initia1

annealing.　the　total　number　of　AA-pairs　dose　not　chan9e(u=uo),and

eqs.　(2.48a)and(2.48b)are　simplified　as

£.(z)゜X.e+(4°-4゛)exP(-2z7Cy4j),

for　s｡c｡and　b｡c｡c,and

4(″)゜4‘+T&≒
　　　　　　　　　　　　　+exP{-2(jT64)Cy4j}1

for　f.c.c,where　the　anisotropy　constants　K
　,　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　¨　　U

aS

&=-JQ(z)cos¥,

£'=sΞ!ygJ4£･zj　,
　゜　　　15£｡｢

X'uo
〃㎜S㎜

- SO
mμ0
15&17',

(t)｡K:,xa

(2.51a)

〈2.51b)

are　defined

(2.52)

(2.53)

(2.54)

and

ln　this　casef　Ku(t)is　described　by　the　simPle　relaxation　process.But

when　the　annealin9　temperature　is　different　from　that　of　the

initial　annealin9,(uiuo　,)the　relaxation　Process　becomes　complicated.

　　　　　　　　　　　　　　　●

ln　s｡c｡and　b.c　,　c.　crystals　f　however,　eq･　(2,48a)may　be　approximited

by　eq.(2･513)　regardless　of　　th9　chan9e　of　the　Tann4alin9　tem7　　j

perature｡,,since　the　3･rd　term　with　the　＼form　of　Texp{-T)!s　less

than　1/e.　ln　f.c.c,･crystals,on　the　other　hand,the　situation　is

somewhat　different,because　the=re　exists　the　rotat1Qn　of　atom

palrs　without　the　chan9e　of　the　total　number　of　AA-Pa4rs,　When

ui≫1　f　equation　(2.48b)becomes　as　fon.Qwss　　　　　　　　　　　　　　　　　　→

,W 45　4　=

Ey_'≒ヽ

　　　　-



where

49)2&'+jZ:yg-[3exP{-2(y÷44)G･44z}

+exP{-2(z″+64)G4jr}17÷(K.″'&')゛P(‾2jG4j)'(2‘55》

&″=1■nkyA4°　｡ (2.56)

ln　this　case,　1t　is　not　taard　K:,but　taard%that%(t)chan9es　at　f1rst｡
When　uβl,the　rotation　of　AA-pa1rs　is　suppressed,　and　the

relaxation　process　of　eq,(2.48b)is　thou9ht　to　become　similar　to

that　of　eq.(2.51a)｡
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　2.4　Disscusion　and　Conclusion

　　　　　The　relaxation　of　the　M'induced　anisotropy　in　the　dilute

　a110y　Can　ble　Written　by　a　Simple　prOCeSS　tOWard　the　neW　eqUilib`

　rium　state　as　is　9iven　by　eq･(2.51),so　lon9　as　the　annealing　tem-

　Perature　is　constant.　Howeverf　when　the　annealing　temperature　is

　chan9ed,the　total　number　of　pa1rs　becomes　different　from　that　of

　the　new　equilibrium.　The　difference　of　the　total　n,umber　of　Pairs

　from　the　equilibrium　value　9ives　rise　to　a　peculiar　behavior　in　the

process.　This　is　more　remarkable　in　f.c.c.　crystals　than　in　s.c.

　and　b.c.c.　crystalsl　because　in　the　former　a　tr19onal　arran9ement

consistin9　of　the　vacancy　and　the　AA“p･alr　is　likely　to　appear.

Since　this　Peculiar　relaxation　te:rm　consists　of　tlhe　difference

between　Kul　and　KU　　in　eq.(2.55)zthis　beh,avior　does　not

anisotropy　by　　　　rotatin9appear　in　t･he　case　of　el　iminatin9　the　anisotropy　by　　　　rotatin9

field　annealin9　fnamelyj.　Ku　l°Ka　゛o　･

The　relaxat,1on　curves　of　eq｡(2.55)are　shown　in　F19.2･5　where　Kul/KU

is　chosen　as　a　parameter.

1n

ln 　　　　magnetic　annealin9　at　the　constant　temperaturef　and/o『

rotatin9　field　annealin9f　the　relaxat10n　frequency　is　ap“

proximately　derived,　from　eq.(2.51)as

t&
pz≡-75rKr22yG4j

for　s｡c｡and　b｡c｡c｡and

pz=2(zz+44)G44

(2.57)

(2,58)

　　　　　　　　　tl　　9　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　′

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　゛〃

for　f　,c.c.　By　Puttin9　z　゛゛Oy　eq･(2.58)becomes〕ldentical△with　thjat

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1)

obtained　by　lwata　eta1.△　　　･7hus　thelr　4xpresysj々il,･　l　s　thQught　｡to

hold　for　the　sPecial)c&ie　whle=re'uμl↓
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P19.　2,5　　Relaxation　curves　of　the　an4sotroPy　const4nt　in

　　　　　f,c.c,crystals　calculated　from　eq.(2ヽ.54)'by　pMttin9

　　　　　K2　゛O'　゛゛s7　a“d　uB゛2‘'゛here　'K;/y:,　£s　chosen　as　a
　　　　　pa:rameter.
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　　　　Since　the　quasi-chemical　theory　mentioned　above　is　based　on

the　Pair　Probabilities　alonei　the　phenomena　arising　from　the　10n9'

ran9e　order　or　the　inhomo9eneity　are　beyond　the　limit　of　this

theory　.　ihereftΣΓef　the　following　two　Points　st111　remain　unsolved.

The　first　is　the　influence　of　the　long゛ran9e　order　on　the　pa1r゛

order　anisotropy.　　This　is　experimentally　reco9nized　in　the　fact

that　Ku　increases　by　ma9netic　annealing　at　first　but　it　d9creases

with　an　approach　to　perfect　order　10).　The　second　is　about　the

relaxation　frequency　　vk　i　the　factor　2zl　or2(z4･4%)1n　eq･

(2.57)or(2.58)is　thought　to　become　practically　smaller｡

This　　is because　the　development　of　the　d1rect10na1　0rder

seems　to　be　more　appreciable　near　the　vacancy　than　in　the　other

part.
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　　　　　　　　　　　　　　　　　Chapter　3

　　　　　　　Anisotropy　Relaxation　and

　　　　　　　Electrica1　Resis　tivi　ty　Recovery

3.1　　1ntroduction

　　　　The　anisotropy　relaxation　of　Permalloy　films　due　to　ma9netic

annealin9　has　been　interpreted　in　intuitive　way　as　the　sum　of

severa1　1-st　order　processes,most　of　which　have　unusually

small　activationener9ies　t゛4ks　compared　with　the　case　of　bulk

Permalloy.　　The　mechanisms　proPosed　to　explain　such　a　small　act1゛　,

vation　ener9y　are　9rouped　into　two　cate9ories　i　one　is　the　re“

orientation　of　additional　anisotropy　sources　such　as　anisotropic

a119nments　of　vacancy　clusters　3″5″6)　　,the　other　is　the　re-

orientation　of　usual　atom　pairs　aided　by　h19h　diffusive　lattice

defects　1゛7}　　｡　The　latter　mechanism　seems　t○be　more　rea,sonable,

because　no　experimental　evidences　for　the　addit10nal　anisotropy

sources　have　yet　been　found　in　Permalloy　filmsz　and,moreoverz　the

composition　dependence　of　the　anisotropy　in　N1“Fe　films　can　be

explained　fairly　well　by　th･e　suJn　of　the　pair`order　and　ma9neto'

striction　anisotropy6).　Thus　we　may　consider　that　the　aniso-

tropy　of　nonmagnetostrictive　Permalloy　films　or191nates　only

from　the　d1rectional　pair-order　of　the　constituent　atoms　and

that　the　low　activation　ener9y　of　the　relaxation　process　is

attributed　to　the　presence　of　many　kinds　of　h19h　diffusive

lattice　defects｡

　　　　From　this　Point　of　viewf　lwata“Ha9edorn　7》exPla　ined　the

an1.sotroPy　relaxation　of　81S　N1　P6rmalloy　films　in　terms　of

vacancy-aided　reorientation　of　Fe'Fe　Pa1rsf　where　the　concentra“

t1○n　of　the　vacancy　was　ass'uxned　to　be　Fuqh　h19her　thaJl　therma1

equ111briula　one･,　(Hereafterwe　call　this　　　　"excess9v4cancy

mode1"}｡　Accor41n9　to　the↓r　9xplanation,the　anynealin96Jut　of

exc9ss　vacancies　causes　an　increa4e　of　the　＼relaxatijo4　tj¥m4　1:lk

IW 51　.,
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【see　eq｡(2.2)1,an,d　consequently　the　relaxation　process　becomes

substantially　more　complicated　than　the　simple　1-st　order　reaction.

Hence　considerable　parts　of　annealin9　sta9es　shown　in　Table　1.1

may　be　understandable　by　the　Pair゛order　anisotropy　alone.

　　　　　The　purpose　of　this　chapter　is　to　invest19ate　the　influence

of　lattice　defects　on　the　anisotroPy　　relaxation.　　To　investigate

how　the　defects　actually　contribute　to　the　anisotropy　relaxationr

it　may　be　useful　to　make→a　simultaneous　meastlrementof　a　certain

independent　annealin9　processes.such　as　the　crystallo9raphica1

or　morpholo9ical　change,electrical　resistivity　chan9ef　etc.

ln　this　study,the　recovery　protess　of　the　electrica1　resistivity

ismeasured　during　iso･chronal　magnetic　annealin9;　and　correlation

of　processes　between　the　anisotropy　and　resistivity　w111　be　examin'

ed　on　the　basis　of　the　excess-vacancy　mode1.
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3.2　EXPerimenta1　Procedure

　　　　　　　　　Permalloy　films　were　Prepared　by　the　vapor‐dePosition　in

the　Presence　of　a　ma9netic　field.　Most　of　films　were　deposited　at

relatively　low　temperature(10°　C)　and　some　of　them　were　depostted

at　-50°C　and　-100°C　to　obtain　films　with　the　high　defect　concentz･ation｡
　　　　　　　　　　　　　　　　¥

Annealin9　　and　measurement　　　　were　carried　out　in　a　　vacuum

depos　ition　system　as　shown　in　Fi9　.3.　1.　The　vapor　source　was　Permalioy

sheets　of　81.51Ni-18.51Fe　which　were　suspended　on　a　tun9usten　wire

heated　resistively･ A　qu4rtz　91ass　substrate　was　attached　to　the

bottom　surface　of　the　cryostat･.″rhe　'substrate　temPerature　was　･

controlled　by　the　use　of　moribdenum　heater　and　Liq.　N2　as　shown　in

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●

the　f19ure.　The　dePos.ition　rate　was　usuany　about　5A/sec,and

the　vacuum　durin9　the　dePosition　and　annealin9　was　better　than

lx10“5Torr.　The　shape　of　dePosited　films　was　a　stripe　of　10mmxlmm　and

　　　　　　　　　o

about　400A　thick(Fi9.3.2)｡lmmediately　after　the　deposition　r　S10s

SiO2 1ayer　was　deposited　onto　the　Permalloy　film　to　protect　it

from　the　oxidation｡　Resistance　R　was　measured　by　the　ordina1
　　　　　　　　　　　　　　　　‘〃

4‾provis　method″　and　Hk　was　determined　by　improved　xovelev゛　s　9)

method　using　　　　the　ma9netoresistan9e　effect　as　shox'm　in　F19.3.3

The　temperature　during　the　measurement(7　)was　kePt　either　at
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　m

-100゛c　or　-150°C　to　suPpress　the　Proceedin9　6f　the　reiakatioi　of　Hk'
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　.　　　　　　〃

Films　were　subsequently　subjected　to　4　sequence　of　isochronal　annealin9s

in　a　,ma9netic　field　apP!ied　Parallel　to　the　hard　axis　(HA)or　the

easy　axis{EA》｡The　annealin9　was　started　at　the　tempez‘ature　lower

than　the　deposition　temPeratu‘re(?d)and　repeated　uP　to　about

430●Cto　obtain　the　entire　annealing　curve.　Annealin9　temPe=ratures
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　S　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　y

we､re　taken　.at　the　intervals　of　10゛　C　and　the　durations　14r6　10j　‥

゛1“゛tes-　The)coolih9　r゛te　ftoi　7a/£o%was　10`100゛C/m1゛'
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Thermocouμ

vacuum Pump

Substrate

ld　Coit
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　　　　　　　　For　RA　annealing,some　of　the　films　were　subjected　to　the

heat　treatment　at　280゛　C　for　30　minutes　in　an　EA　field　prior　to　HAs

annealing,to　examine　the　stabilization　effect　of　the　film　structure.

3　.　3　Experimenta1　Results

　　　　　　　　The　anisotropy　field　Hk　and　　　　　　the　resistance　R　after

each　ten　minutes″　magnetic　annealin9　a,re　plotted　in　F19.3.4　for　films

deposited　at　10°C.　The　measurement　was　carried　out　at　-100゛C｡

When　the　film　is　annealed　in　the　HA　field｡H　decreases　monotonotlsly
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　k

and　becomes　ne9ative　valuesy.which　means　　the　interchan9e　of　the　EA

and　the　HA｡The　anisotropy　field　decreases　successively　up　to　360゛C

and　then　increases　slightly.　When　the　film　is　annealed　in　the　EA

field,no　remarkable　chan9esof　Hk　apPear　　up　to　about　300°C,and　a

sliqht　　decreaseis　found　above　300゛　C.　The　HA　annealin9　curve　in
　　　　〃　　　　　　　　　　　　　　　　　　s

Fig.3.4　is　rou9hly　the　same　as　　　　　　the　isotherma1　HA　annealin9

aata　of　as-deposited　films　reportedbefore｡3)　　Clearly　distin9uish“

able　anneaヽ11n9　sta9esf　however.　are　not　observed　in　this　isochrona1

annealin9　exper£ment.　The　resistance　annealing　curve　has　a　disctete

stage　at　20゛140゛　C/　and　this　is　similar　to　the　result　obtained　by

　Dietz　et　a1.　1n　the　same　temperature　ran9e.

170°C,the　resistance　does　not　decrease｡

10)
Between　140°C　and

Above　180°C,　R　decreases　monotonously,and　the　s10Pe　of　the　curve

becomes　steePer　at　300°C　correspondin9　to　the　9rowth　of　the　crysta1-

　　　　　　11,12E

lites｡　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　,

　　　　　　　The　increme,ntal　chan9e　of　Hk,namelyf　'£Hk　and　that　of　R″

namelyl･-£R　durin9　ten　minutesl　annealin9　are　plotted　for　films
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　S

deposited　at　10°Cj　゛50゛　C　f　and　‾100°C　in　F19s.3'5　an,d3.6　respectiveiy｡

By　comParin9　the　curves,of　‾£Hk

･〃 57　-
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with　those　of-£R　in　the　film　deposited　at　10゛　C　｡　the　minimumof`″△Hk

is　found　at　the　temperature　where　△R　is　zero.　This　result　su99ests

that　both　quantities　are　related　with　each　other゛The　peak　of　‾△Hk″

however　,is　found　at　the　deposition　temPerature　and　shifts　to

lower　temperatures　with　decreasing　Td″　while　R　does　not　decrease

below　Td‘

　　　　　　　　The　activation　ener91es　for　annealin9　processes　of　Hk　and

R　were　measured　by　the　slope　chan9e　method　9)　at　several　temperatures.

ヽ7Activation　energies　observed　are　listed　in　Table　3.1.　for　the　films

deposited　at　‾50゛C'The　correspondin9　activation　ener91es　for　Hk

　and　R　seem　to　be　comparable｡but　the　former　　are　a　little　smaller

　than　the　latter　.　This　fact　also　su99ests　that　the　relaxation　of

　the　induced　anisotropy　takes　place　reiatin9　to　the　reduction　○f

　the　structual　defect!s`゛hich　9ive　rise　to　sc゛tterin9　of　electrons.
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　S

　　　　　　　　　The　annealin9　curves　for　the　film　stabilized　at　280　C　are

　shown　in　Fig.3.7.The　amount　of　Hk　decrease　in　the　stabilized　film

　is　　much　smaller　than　that　in　as-deposited　films｡No　chan9es　in　R

take　　place　below　the　stabilization　temperature　280°C″while　Hk

begins　to　decrease　at　about　100°C.

　　　　　　　　The　annealing　behaviors　are　also　influenced　by　the　depos1゛

tion　rate.　Fig.3.8　shows　the　influence　of　the　deposition　rate　on

annealing　curves　of　Hk　and　R｡The､resistance　of　the　film　with　the　h19h

　　　　　　　　　　　　　　　　　　o

depositon　rate(10A/　sec)decreases　more　smoothly　with　Ta　than

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●

that　of　the　film　with　the　low　deposition　rate　(5A/sec),and　this

property　a9rees　with　the　result　of　the　very　hi9h　deposition

rate　film(60λ/sec).14)　　ln　the　similarway　to　the　R　annealin9

curve｡the　smallundulation　of　the　Hk　annealin9　curve　disaPpears

1n　the　h19h　deposition　rate　film｡
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Table　3　.　1　　Activation　ener9ies　of　annealin9　processes

　　　　　measured　by　the　slope-change　method　1μ　the　Perma　lloy

　　　　　film　,deposited　at　-50°C.

Temp.(゜C)

-50

60

240

Activation　ener9y(ev)

Anisotropy

O｡

0

1

2

｡5

｡1

Resistivity

o｡

o｡

1

7

｡2
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　3.4　Discussions

3.4.1　ComParison　of　experimenta1　results　with　a　simple　relaxation　mode1

　　　　　　　　ln　the　simple　anisotroPy　relaxation　mode1,　　　　the　reor1-

　entation　of　atom　pairs　is　　performed　by　the　migration　of　vacancies.

　lf　both　the　concentrati6n　of　the　vacancy　and　the　anis6tropy　ener9y

　density　are　uniform　throughout　the　film/　tjhe　relaxation　process　of

H　is　written､as　shown　in　the　preceeding　chapter[eq｡(2.58)〕;
　k　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　｡

　dHk

㎜

　dt

㎝　∽

r
J
l
k 14+8exp(

UN£Fe'U

kBTa ■L!11)l　cv゛FeFe(Hk‾HD〈3.1)

where　H;　is　the　equilibrium　value　of　Hk　at　T;K;　UNiFe　and　UNiNi　are
respectively　the　interaction　ener9ies　of　Ni-Fe　and　N1-Ni　atom　pairs,C
　　　　　　　　　　　,　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　V

is　the　concentration　of　tbe　vacancy″　and　vFeFe　　　the　m19ratio11

frequency　for　Fe-te　pairs　,　Since　in　bulk　Permailoy　thermal　equi-

1ibrium　vacancies　do　not･　Play　a　significant　role　below　300°　C;　8)we

shall　consider　only　　　excess　　　　　　vacancies　hereafter.　Durin9　the

anisotropy　relaxation,excess　vacancies　migrate　by　the　random　walk

and　finally　vanish　at　the1r　sinks.　Since　film　surfaces　and　grain

boundaries　are　thou9ht　to　be　main　sinks　for　excess　vacancies,

the　concentration　of　the　vacancy　seems　to　decrease　with　the

annealin9　time　as　eq.13.2).16)

dCV

〃

dt

s　‾KVCV　″ (3.2)

where　KV　is　9iven　by　eq'(3゛3)1f　vacancies　dis&ppear　at　9rain　bound゛

arles｡
17)

K=

12a2

-V

V　　3r2
(3.3)

V　″

where　r　is　the　radius　of　the　9rain｡a　the　lattice　constant,and
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where　the　integration　is　carried　out

1on9　enou9h　to　annihilate　such　excess　vacanc:i･es･　Even　below　300
　
SO
V

　
C c?

inte9ration　in　eq.(6)　1s　therefore　rou9hly　estimated　to　be　unity,

if　the　factor　;j;k4+8exP(j43?k?j　ran　be　replaced　by　unity
ln　this　way｡cS　is　of　the　order　of　R-　.　sis　μvs　the　m,al　vacancy
　　　　　　　　　　　　　　　-3　　　　　　　　　　●　　　　3『

concentration　of　10　　for　r=100A｡On　the　other　hand,the　decrease

of　the　resistivityobserved　be!ow　300oC　corresponds　to　the　initia1
　　　　　　　　1　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9

excess　vac･ancyconcentration　of　10'3,Provided　that　the　residua1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　¥

resistivity　due　to　the　vacancy　is　4.0μΩ　'cm/　atom　l　.　18)

　　Althou9h　this　a9reement　su99ests　that　the　anisotropy　relaxation

results　from　the　mi9ration　of　excess　vacancies｡there　stili　remain

some　difficult　Problems4

66　-･〃

drastic　chan9e　of　Hk　was･　obs,e:rved　as　seen　from　the　reversa,10f　its

　si9n　in　F19.3.5.　?his　fact　su99ests　that　most　Part　of　the　reorienta-

　tion　of　atom-Pairs　is　acbieved　in　this　temperM:ure　ran9e.　?he

vV　the　m19ration　frequency　of　the　vacancy`ln　a　recrysta111zation

Processj　atoms　are　thou9ht　to　m19rate　in　a　diffrent　way　from　such　a

simple　mechanism.　This　modell　howeverf　may　be　available　to　Permalloy

films,since　the　growth　of　crystallites　takes　place　remarkably　only

above　300°C｡

　　　By　combining　eq.(3.1)with　eq｡(3.2)｡we　9et　readily

　　}/(yM:)=}々le{t14･8･･pμtFyM　(3.4)
　　　　　　　　　　　　　　　　Ba

From　eqs｡(3.2}and(3.4},the　initial　co.nden.tration　of　vacancies　which

9an.1sh
below　300゛

7?j

t
r
-
゛
X
'
'
' 0

C　can　be　estimated　by,

the　time　interva1OVer

(3.5》

oC,a



?y､

1)Annealin9　curves　of　‾£Hk　and　‐△R　are　too　br○ad　tQ　be　ascribed

to　sin91e　lst‐order　reaction･｢rhis　m19ht　be　e,XPlained　to　some　extent

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　19)
by　the　distribution　of　the　m19ration　ener9y　‘of　vacancies　　　due　to

the　stress　field,the　effect　of　vacancy　clusterin9､,etq.

11)To　obtajLn　the　relationshiP　between　the　variations　of　“£Hk　and“AR

for‥HA　annealing　below　300°Cz　the　equilibrium　value　of　the

anisotropy　field He　may　be　replaced　bythe　initial　value　with　opposite
　k

si9n(゛H2.)yre9ardless　of　Ta　below　300°　C゛20'　21)＼On　the　other　hand,｡
if　-△R　results　only　from　the　annihilation　of　excess　vacanciesz

-&R　should　be　proPortional　to　the　decrease　of　C　.　When　all　quantities
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　V

1ill　eq　'　(3゛4)except　Hk　and　Cv　are　assurned　to　be　constant″　indePendent

of　the　annealin9　temperature″the　relation　between　'△Hk　and　'&R

becomes　as

△Hk

VH;
●ゝφ
W〃

△Hk

O
k

　
H

　
+

　
　
k

　
H

a £R｡ (3.6)

The　annealingcurvesof　Figs.3.6　and　3.7　.however,do　not　a9ree　well　with　.
　　　　　　　　　　　　　　5

eq(3.6),sincethe　maximum　o　f　゛△Hk　is　found　at　Td″　whereas　゛£R　sti11　remains

nearly　zero　;　and　″furthermore″　`△Hk　does　not　vanish　at　the　temperature

where　-△R°O(1　3　0　″`'16　0°　C　〉in　the　film　dePosited　at　10°C,

iii)For　stabilized　films,vacancies　which　are　able　to　m19rate

far　below　the　stabilization　temPerature　should　have　a1ready　vanished

in　the　Preceedin9　heat　treatment.　?herefore,　as　to　stabilized　films

it　is　difficu!t　to　explain　the　relaxiation　process　at　the　low

temperature　by　the　mechanism　of　the　vacancy　annihilation　mentioned

above｡
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l

3.4.2　Annealing　meChan1Sm　Olf　aS-depOSited　filmS

　　　　　　To　describe　more　precisely　the　annealin9　process　of　as“dePosited

　films,the　change　of　the　film　structure　during　the　heat　treatment

　should　be　taken　into　considerati6n.　Annealing　behaviors　of　vapor゛

　quenched　metal　films　have　been　extensively　studied　from　the

　structual　point　of　view.　Structual　chan9es　of　metal　films　have

　been　studied　by　various　methods　,　such　as　the　d1rect　observation　of

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1]L,12.22.23)
　the　electron　microscopy,　　　　　　　　　　　　the　analysis　of　the　x`ray

　diffraction,etc　.　　22　″24'30)　The　structural　chan9es　observed　｡

　concerning　the　　magnetic　annealin9　of　as″dePosited　Permalioy　films｡

　;re　(1)crystallites　9row　drastically　above　300゛　cf　the　9radua1

　9rowthf　however　,　o(zurring　even　when　the　annealin9　temperature　is

　lower　than　300°C｡n'12)(i1)the　rms　value･　of　the　random　strain　in

　as-deposited　films　decreases　with　the　increasin9　annealin9　temper'

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●

ature　and　beco･mes　very　small　about　300　C,
25)

and(1i1)1n　a99regated

Au　filmsf　the　diffusion　of　atoms　on　the　9rain　surface　gives　rise　to

the　morphological　chan9e　of　grains　just　after　the　deposition.

This　propertyz　however,1　1s　not　observed　directly　but　is　deduced

from　the　change　of　the　electrical　and　optical　properties.

27)

From　these　facts,especially(i)and(iii)｡the　migration　of　atoms･

`below　300°　C　may　be　caused　not　only　by　excess　vacancies　as　is　in

quenched　bulk　metals｡but　also　by　the　other　mechanisms｡such　as

the　9rain　bound,ary　diffusionl　the　surface　diffusion,and　the

diffusion　during　the　coalesence　of　the　grains.
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3,5　　Concludin9　Remarks

The　anisotropy　field　Hk　and　resistance　R　were　simultaneously

measured　durin9　isochrona1　　HA　ma9netic　annealing　of　nonma9neto-

strictive　Permalloy　films'　ln　the　annealin9　curves　of　‘△Hk　vs｡　Ta,

　　　　a　prominent　Peak　appears　near　the　deposition　temperature

Td″while　in　those　of　-　£R　vs.　Ta　the　peaks　appear　above　Td'

Although　such　a　difference　exists　between　the　curves　of　-　△Hk

and　-△R,considerable　correlations　are　found　between　both　an‐

nealin9　behaviors;　in　particularf　both　annealin9　processes　have

nearly　the　same　activation　ener9ies.

　　　　　The　abrupt　decrease　of　R　above　about　300°C　may　be　attribut‘

ed　to　the　gra　in　9rowth　,　because　the　conduction　e19ctron　in　thin

films　is　considerably　scattered　at　the　9rain　boundary　2　2　″　3　1　).

0n　the　other　hand,the　9radual　decrease　of　R　below　300°C　is　not

so　clear　up　to　date　in　spite　of　many　studies.but　may　be　ascribed

to　the　atom{or　defect)transport　producin9　the　reorientation　of

atom　pairs.　　The　excess　vacancy　mode1.however,by　no　means　9ives

us　a　complete　description　for　the　annealin9　behaviors　of　Hk　and　R

at　the　temperature　below　300°C.　　This　may　be　ma･inly　due　to　the

followin9　two　reasons　;　(i)as　for　the　anisotropy　relaxation,the

hi9h　diffusive　re9ion　such　as　9rainboundaries　play　a　s19nificant

role｡{11)meanwh1]Le　the　resistivity　change　arises　partly　from　the

9rain　9rowth　or　morphlogical　chan9e　of　9rains.

㎜ 69　-



　　　　　References

1)　G.　Kneer　and　W｡Zinn　z　Proc｡lnternat｡Symp｡for　Basic

　　　　Problems　in　Thin　Film　Physics　Claustha1/G6ttin9en(vanderhoeck

　　　　und　Ruprecht,G6ttin9en,1966)p｡437.

2)　D｡○｡Smith,G｡P｡Weiss　and　K｡J｡Harte

　　　　(1966)　1464.

S
S J.　app1.　Phys･

3}　T｡Fujii,S.　Uchiyama,M.　Masuda　and　Y.　Sakaki

　　　Mag.　MAG-4(1968)515.

5)

6)

7)

8)

9)

10)

11)

12)

13)

17)

37
㎜

IEEE　Trans｡

ー
ー J｡app1.

ー
ー

4)　H.　W.　Wiede･nmann　and　H｡Hoffmann　s　IEEE　Trans｡Mag｡MAG-5(1　9　69　)

　　　　506.

K.　J.　Harte,D.　0.　Smith　and　M.　Gross　s　Private　comllunication.

A.　G.　Lesnik　z　Phys.　Stat,So1.　35(1969)959.

T.　lwata　and　F.　B.　Hagedorn　‡　J.　app1.　F)hys　,　U　(1969)2258.

W.　T.　Sie91e　and　W.　R.　Bean　=　J.　app1.　P　hys･　2　(1965)i721.

G｡Kneer　s　IEEE　Trans｡Ma9¬g{1966)747.

R.　Dietz　and　W.　Hellentha1　=　P　hys.　Stat.　So1.　16　(1966)789.

T.　Fujii,S　.　Tsunashima　,　S.　Uchiyama　and　Y.　Sakaki　z　IEEE

Trans　.　Mag　.　MAG-6　(1970)　619.
　　　　　　　　-

M.　Roth　s　J.　app1.　Phys･　11(1970)286.

A｡C｡Damask　and　G｡J｡Dienes　s　Point　Defects　in　Metals

(Gordon　and　B･reach,New　Tork,1963)p｡147.

14)　R｡W｡Hoffman,F｡J｡Anders　and　E｡C｡Crittenden,Jr｡

　　　　Phys･･　!!(1953)　231.

15)　C.　M｡w111iams　and　A｡I｡S11inder　:　J｡app1.　Phys･　g(1971)

　　　　　143,5.

16}　A.　C.　Damask　and　G｡G｡Dienes　s　Point　Defects　in　Metals

　　　　　(Gorden　and　Breach,New　Tork,1963)P.79.

Pau1.G｡Shewmon　s　Diffusion　in,Solid(MCGrow-H111,New　York,

1　9　6･3　)　p｡52.

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　-90　-



18)

19)

A.　See9er　=　Z.　Phys.　144　(1956)637.

M.　Takayasuf　S.　Uchiyamay　K･Takahashi　and　T.　Fujii　z　IEEE

Trans｡Ma(y｡MAG-10　(1974)　5521.

20)　C｡H｡Wiltz　z　Proc｡lnternat｡Symp.　for　Basic　Problems　in

　　　　　Thin　Fiim　Physics　Claustha1/G6ttin9en(vanderhoeck　und　Ruprecht,

　　　　　1　9　6･　5　)　p｡　422.

21)　A｡Ferro,G｡Griffa　and　G｡Montalent1

　　　　　MAG-2　(1966)　764.

23)

27)

28.

29)

30)

31)

71･　-

●

● IEEE　Trans.　Mag･

2(1972)

{

22)　K｡L｡Chopra　:　Thin　Film　Phenomena(MCGrow-Hi11.New　York,

　　　　　1966)

N.　Yoshida,R.　0shima　and　F.　E.　Fujita　t　J.　Phys.　F,

237.

24)　A.Gangulee　s　J｡app1.Phys｡43《1972}867.
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　-

25)　S｡Toshida,T｡Yamaguchi　and　A｡Kinb=ara　z　J｡Opt｡Soc｡Amer｡

　　　　61　(1971〉　463.
　　　　‐

M｡

A｡

A

G

A

●

●

Nishiura　and　A｡Kinbara　z　Thin　Solid　Films,24(1974〉79.

Gan91ee　=　J.　electronic　Materials,1(1973)161.

Ganglee　s　J.　electronic　Materials,2(1973)171.

Honjo　and　K.　Ya9i　=　J.　vac.　Sci.　and　Tech£(1969)576.

F.　Mayadas　s　J.　app1.　Phys･　2/(1968)4241.



　　　　　　　　　　　　　　　　　Chapter　4

　　　　　　　lnfluence　of　Grain　Boun,dary　Diffusion

　　　　　　　on　An,isotropy　Relaxation

4.1　　1ntroduction

　　　　ln　the　preceedin9　chapterz　we　have　discu､ssed　the　anisotropy

relaxation　of　Permalloy　films　on　the　basis　of　the　tl　excess　vacan-

cy　modePI,in　which　the　film　is　assumed　to　contain　excess　vacan-

cies　which　mi9rate　randomly　in　the　grain　until　they　disaPpear　at

the　grain　boujndary.　　This　mode1r　however.could　not　91ve　fu11

understanding　of　the　problem.　　The　lack　of　the　a9reement　with

the　model　is　possibly　due　to　the　pa1r゛reorientation　associated

with　the　9rain　boundary　diffusion.

　　　　As　is　well　known,surfaces　and　grain　boundaries　act　as　a

hi9h　diffusive　path　in　metals.　　　ln　　general　,　the

diffUSiOn　Of　atOmS　in　SUCh　reg10n　PrOCeedS　with　loWer　aCltiVatiOn

energies　than　usual　lattice　diffusionj　so　that　hi9h　diffusive

path　tends　to　become　Particularly　impoitant　at　low　temperatures　1)　｡

Since,in　thin　films　z　atoms　are　9enerally　diffused　at　relatively

low　temperature　and　since　thin　films　contain　unusually　hi9h

density　of　9rain　boundariesj　there　are　many　situations　where

the　grain　boundary　diffusion　should　become　the　dominant　atom

transport　mechanism‘~.

　　　　　ln　the　case　of　Permalloy　films.the　im,portance　of　the　grain

boundary　in　the　anisotroPy　relaxat10n　was　firstly　pointed　out

by　Roth　3).　　He　explained　ma9netic　annealin9　properties　of

preannealed(stab111zed)films　by　the　reorientation　of　atom

pairs　throu9h　thermal　vacancies　localized　in　the　vicinity　of

9rain　bouhdaries.
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　　　　　ln　this　chapterf　we　examine　the　contribution　oヽf　the　9rain

boundary　to　the　anisotropy　relaxation　processesl　especially　to

tho･se　with　unusually　low　activation　energies.　　For　this　purposeffilms

with　various　densities　of　9rain　boundaries　are　used　for　the　annea1“

in9　experiment.

　4.2　Experimenta1　Procedure

　　　　　　　Nonmagnetostrictive　Permalloy　films　were　vacuum‘deposited

at　the　substrate　temPerature　Tds10°C゛The　fiim　thickness　was　monitored

by　a　quartz゛crystal　thickness　meter.　The　deposition　rate　was　always

　　　　　　　　　　　@

kept　abo~ut　5A/sec,After　that,the　films　were　anneaied　in　a　field

l)arallel　to　th･e　hard　axis(HA)just　in　the　same　way　as　is　described　in

Sec.4,2.　　The　time　duration　at　each　annealin9　temperature　was　set

so　as　to･satisfy　the　condition･of　the　constant　rate　of　heating

　〈10°CI/min}｡The　measurement　temperature　for　the　anisotropy　was　-100°C.

　　　　　　　ln　the　Previous　chapter.the　structural　　chan9e(recovery)

durin9　magnetic　annealin9　was　estimated　from　the　reduction　of　the

electrica1　resistivity,ln　the　present　work,however,the　d1rect

observation　by　electron　microscoPy　was　used　to　estimate　the　structura1

chan9e　durin9　annealin9･This　is　because　the　electrica1　resistivity

is　seriously　affected　by　the　island-11ke　structure　in　very　thin　films,

For　the　electron　microscoPic　observation｡　samples　sandwiched　between

silicon　oxide　layers　are　dePosited　onto　rock　salt　substrates　at　10°C.

Any　oxide　lines　were　not　observed　in　the　diffraction　Pattern　of　these

samPles･

　　　　　　　So�e　films　w9re　Preannealed　at　500°C　for　30　min　to　compare

thJe　relaxation　Process　of　as-deposited　films　with　that　of　recrys`

tallized　films｡
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4.3　Experimenta1　Results

4.3.1　Thickness　dependence　of　nomina1　9rain　size

　　　　　　　　The　nomina1　9rain　size　D　was　determined　from　the゛{220}ring

　of　the　selected　area　diffraction　pattern　by　u,sin9　Scherrer゛s　formula,

B1=
O｡9　λ

FER+¥,

where　B1　1s　the　half　intensity　line　width　of　the　diffraction　rin9『

λ　the　wave　len9th　of　the　electron″eBthe　Bra99　an91e″and　bithe　in“

strumental　breadth.　The　instrumental　breadth　was　determined　by

comparin9　the　line　width　with　the　avera9e　grain　size　obtained

d1rect'1y　from　the　micro9raph.　The　estimated,grain　size　D　of　as゛

deposited　films　decreases　with　the　decrease　of　the　film　thickness

as　shown　in　F19.4･L　So　the　effective　area,which　acts‘　as　the　high

diffusive　passi　increases　remarkably　with　the　decrease　of　the　film

thickness.　Fig.4･,2　shows･　the　9rain　9rowth　durin9　annealin9　for　three

films　with　the　different　thickness｡in　the　thicker　fiim(500A)the

9rain　growth　proceeds　rapidly　above　the　temPerature　of　about

200°C　as　is　usually　observed　　　　　　　,while　in　the　thinner

　film(80A)it　tends　rather　to　satu､rate　in　this　temperature　ran9e.

I.n　con､trast　to　thisz　below　150°C　the　9rain　growth　hardly　takes　place

in　the　thicker　film,while　it　considerably　proceeds　in　the　thinner

film.　This　characteristic　thickness　dependence　of　the　9rain　9rowth

refleets

　next　sect.ion｡

that　of　the　anisotropy　relaxation　mentioned･1n　the

4.3.2　Thickness　dependence　of　the　anisotropy　relaxation

　　　　　F19ure　4.3　shows　the　isochronal　annealin9　curves　　for　Hk･

of　as゛dePosited　films　under　a　field　parallel　to　the　HAr　where
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the　film　thickness　is　chosen　as　a　parameter.　As　seen　in　the　fi9ure,

thou9h　there　are　no　substantial　differ9nces　in　the　initial　values

of　Hk″it　chan9es　more　rapidly　in　thinner　films　at　the　temperature
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　t

up　to　about　100°C｡Hence　the　net　variation　of　Hk　increases　with

th･e　decrease　of　film　thickness　in　this　temperature　ran9e･　Above

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　○

120°C″Hkseems　to　saturate　in　very　thin　films　as　d=60A｡while　it

decreases　monotonously　in　thicker　films.　lt　must　be　noted　th･at　the

aPparent　saturation　above　120°c　in　thinner　films　is　by　no　means

the　accomP11shment　of　the　equilibrium　state｡because　the　ma9nitude

of　the　equilibrium　anisotropy　field　is　considered　to　be　3'`'4　0e　4〉

and　is　actually　attained　in　thinner　films　by　HA　isotherTnal　an'

nealin9　at　3･80°C　for　s'everal　d.ays.
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　4.4　　Discussion

　　　　　ln　the　anisotropy‐relaxation　model　proposed　by　Roth3)　　,the

　concentration　of　thermal　vacancies　is　assumed　to　fall　off　conti-

　nuously　with　distance　from　the　center　of　the　9rain　b‘oundary,

　Howeverf　little　is　known　at　present　about　the　deltailed　aspect

　of　such　behavior　2)　f　and　th.erefore　in　analysin9　the　a､tom　trans-

　port　along　9rain　boun･dariesr　it　is　customary　to　take　the　9rain

　boundary　as　a　homo9eneous　slab　of　width　w　which　posseses　a

　uniform　　diffusivityDb　5)　　゛

　　　　　This　aPProximation　may　be　also　applicable　to　the　reorienta‘

tion　of　atom　pairs　in　thin,films(hereafter　we　call　this　　　　"9rain

　bounda,ry　mode1　"　)｡　Since　the　activation　ener91es　fo{r　the　grain

　boundary　diffusion　is　generally　considered　to　be　about　one　half

　of　those　for　the　lattice　diffusion1)　,the　anisotropy　relaxa-

　tion　in　films　will　progress　in　different　two　sta9es;　　the　pa1『

　reorientation　in　the　slab　of　the　9rain　boundary　(the　1-st　stage)

　and　within　the　grains(the　2-nd　sta9e)｡　The　effective　width　of

　the　grain　boundary　for　the　atom　transport　is　considered　to　be　a

　few　atomic　distances　1)｡　The　reorientation　o･f　atompa1rs　at

　the　firSt　Stage　may　a1SO　take　PlaCe　in　the　Same　9rain　bIOUndary

　re9ion.　　Thus　the　importance　of　the　1'st　sta9e　is　more　remarkable

　in　the　case　of　finer　grains･　By　usin9　typical　values　of　the

　grain　diameter　D=　100　A,and　the　grain　boundary　width　w　s　5　Az

　the　fractional　contribution　of　the　1-st　sta9e　is　estimated　to　be

　about　101,Provided　that　the　anisotroPy　energy　de･nsity　in　the

　9rain　boundary　slab　is　the‘　same　as　that　within　the　grain.　ln

　this　wayz　the　9rain　boundary　seems　to　form　an　imPortant　Part　of

　the　anisotrヽoPy　relaxation　at　the　low　temPezature･　Furthermoref

　the　9rain　boundary　model　exPlains　the　lack　of　the　1'st　sta9e　in
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the･　sin91e　crystal　permalloy　films.　Accordin9　to　the　exper1‾

ments　of　lt5　et　a1.6),the　indu･cing　process　of　the　anisotropy　in

sin91e　crystal　films　deposited　epitaxially　onto　rock“saltz

follows　sin91e　1-st　order　process　with　the　activation　en.er9y

corresponding　to　the　lattice　diffusion･

　　　　　ln　thecase　of　Polycrystalline　as“deposited　filmsr　the

anisotropy　relaxation　at　low　temperatures　is　more　prominent　in

thinner　(finer　9rain)films｡　This　fact　seems　to　support　the

9rain　boundary　model　as　we11.　　This　modelf　howeverf　is　insuff1“

cient　to　describe　the　anisotropy　relaxation.especiallyf　for

as-deposited　filmsi　becau,se　in　this　model　the　grain　boundary　is

idealized　as　an　immutable　slab　with　the　definite　width　and

diffusivity,but　in　　actual　films,the　anisotropy　relaxation　is

accompanied　　by　the　grain　boundary　movementy　vanishment　or　its

internal　structural　change.

　　　　　As　described　in　chapter　3.the　anisotropy　relaxation　of

as'deposited　films　never　consists　of　discrete　two　sta9es,but　rather

consists　of　several　sta9es.　　This　may　be　explained　from　the

stand　Point　of　the　9rain　boundary　model　as　f　ollows　7　unusually

small　activation　energies(O｡2　･x,0　.　5　ev)appearin9　　at　the　initia1

sta9e　of　isochronal　annealin9　may　be　ascribed　to　the　atom　diffu-

SiOn　at　the　part1CUlarlly　UnStable　pOrtiOnS　Of　the　9rain　bOUndarieS

　　　(or　film　surfaces〉,where　the　ener9y　barrier　for　the　atom

transport　is　lowerd　due　to　the　spacial　atomic　arran9ement｡

Since　the　activationener9y　　　is　distributed　amon9　the　various

kinds　of　grain　boundaries　or　surfaces(for　example,the　self

diffusion　ener9y　on　the(i11》.surface　is　as　low　as　O｡165　ev　in

f.c.c･rhodium　7))f　the　anisotropy　Jrelaxation　may　　　consist　　of

many　sta9es　correspondin9　to　the　different　act1‘vation　energies.
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4　･　5　　Concludin9　Remarks

　　　　　By　usin9　9rain　boundary　modelf　we　can　explain　the　9rain

size　depenaen'ce　of　the　anisotropy-relaxation　.process　with　low

activation　en･er91es-　Purthermore｡this　model　may　exPlain　the

anisotroi)y　relaxation　at　t･he　temperatu,re　lower　than　the　depos1゛

tion{or　Preannealin9)temperature｡　On　the　other　hand,the　ex-

cess　vacancy　model　is　inexplicable　for　these　annealing　behav10rs.

　Thus　we　should　take　int,o　account　　　the　contribution　of　9rain

　boundaries　in　the　anisotropy　relaxation,

　　　　　Two　anisotr9py-relaxation　mo{Ilels.namely｡the　excess　vacancy

model　and　9rain,　boundary　mode1.　are　thou9ht　to　be　two　extrema

for　tLhe　real　situation　of　lattice　defects　in　polycrysta111ne

films｡　The　excess　vacancy　moael　is　based　on　the　assumption　that

vacancies　exist　uniformly　and　migrate　at　random　within　the　grain

and　disappear　completely　at　the　grain　boundary.whereas　the　9rain

boundary　model　on　the　assumption　that　defects　are　localized　near

the　grain　boundary　and　by　no　means　disappear.　　vacanctes　in　the

actual　films　m19ht　be　in　the　various　intermidi､ate　states　between

these　two　extreme　models｡　ln　other　words,vacancies　in　thin

films　are　thought　to　be　not　so　free　from　stress　field　as　postulated

　in　the　excess　vacancy　modei;　and　not　such　a　equ111brium　state

　as　in　the　grain　boundary　mode1.　　1n　any　wayf　more　precise　know-

　1ed9es　on　the　atom　transPort　in　polyc:rystailine　films　are　nece'

　ssary　to　make　clear　this　problem.
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　　　　,　　　　　　　　　　　　Chapter　5

　　　　ver　if　i　cat　ion　of　Micromagne　t

5.1　　1ntroduction

s
l
↓ c　Ripple　Theo　ry

　　　　　As　described　in　sec.　1.4.3.it　has　been　clarified　experi-

mentally　that　the　ma9netization　ripple　originates　mainly　from

the　local　anisotropy　of　randomly　oriented　crysta111tes　1)　｡

For　the　purpose　of　obtainin9　a　detailed　understandin9　about　the

magnetization　ripple,it　is　indispensable　to　conf1rm　the　micro'

ma9netic　theory　which　relates　the　local　anisotropy　K　with　macro“

scopic　quantitiesz　such　as　the　fall　back　an91e,the　suscept1-

bility　and　so　on.

　　　　　According　to　the　ripple(disPersion)theory　developed　by

Hoffmann　2)　on　th､e　basis　ofmicroma9netic　mode1r　the　dispersion

(fall　back　an91e)‾　anisotropy　product　a　90　Ku　depends　on　the

local　anisotropy　K(or　ll　structure　constant"S)　as

　　　　　　　　Ku　a9o　゛　⊇‾j!L2£‾K2　Ξ‘‾j‾　s2　'　(5.1)
　　　　　　　　　　　　　　　　16　　7TA　d　　　　　　　87TA

　　　　　ln　the　previous　work　of　uchiyama　et　a1.　3)　z　however,this

theory　was　criticized　from　　the　experimenta1　Point　of　view｡

Their　results　were　well　explained　by　the　protodomain　model　rath.e『

than　the　micromagnetic　mode1.　1n　theProtodomain　mode1″　Ku　a　90

is　easily　related　with　K　as　3)　,

Ku a
90

=　O､.82N2K　゛　S　｡ (5.2)

Here　N　is　the　number　of　crystallites　involved　in　each　protodomain.

　　　　　ln　this　way,1t　is　a　very　important　Problem　to　confirm　ex-

Perimenta1!y　which　ripple(dispersion)model　is　valid･　To　begin

with,we　shall　examine　the　validity　of　Hoffmannls　disPersion

W 8,3　-



theory【eq｡(5.1)l　by　measurin9　the　bias　susceptib111ty,which

is　the　most　useful　and　reliable　method　for　testin9　t,he　theory･

5.2　　Transverse　Bias　Susceptib111ty　4〉

　　　　　The　transverse　bias　suscePtib111ty　means　the　initia!　sus'

ceptibility　under　the　bias　field　applied　pependicuiar　t･o　the

mesurment　direction.　　ln　the　case　of　Ni-Fe　film,the　suscept1'

bility　is　measured　by　applying　a　dc　bias　field　and　a　small　ac

field　PerPendicular　to　each　otherf　tx)th　be:Ln9　in　the　film　Plain;　and

detecting　the　magnetization　chan9e　in　the　ac　field　direction.　The

initial　susceptibility　is　determined,in　generalz　by　the　effective

field　acting　on　the　each　ma9netic　moment　in　the　sample.　ln　the

uniaxial　film,the　effective　field　is　9iven　by　the　sum　of　the

single　domain　fieldh1　【eq゛　(1.5)]and　the　local　dema9netization

field　hd　　resulting　from　the　internal　ma9netic　pole　of　the　riP'

Ple(Fig.1.4a).

　　　　　According　to　the　calculation　of　Hoffmann

value　of　hd　is　9iven　by

<hd

　　　2

　2M

W

　K
　　U

Kh
J_

A

14

d･〈4)2≫
　　　　1

1 Md

l/t

5)
f

the　average

(5.3)>=

　2

S

≒7FW>?'
　　　U　　　　　　　I

゛'here　　φ1　　1s　thelnean　square　value　of　the　riPPle　amPlitude
given　by　eq.　(1.9)｡　The　transverse　bias　suscePtibility　x　t　is

hence　written　as

Here

xt(hJ)　゜

C　=

X
0

-

4S4〃

h

⊥hL
1+ch1

S‾　｡

-

1/4　　･

84　-

(5.4)

(5.5)

h1 +〈hd≫

XO　°M/HI-゜゛d

　　　　　1　　　Md
1/2

4Tr/i　(AKu)5/4



5.3　E,xperimenta1　Procedure

　　　　EXPeriment.s　of　b･oth　xt　and‘　a　90　were　carried　out　by　two

techniques.　　The　one　using　the　magneto゛optic　Fa,raday　effectf

enabled　us　to　measure　them　on　small　area　of　about　O｡05　mm2　1n

samples　1)　･　The　other　was　the　conventiona!　inductive　sensin9

to　measure　on　whole　samP!e　area　of　about　100　mm“.　　ln　the

measurement　of　xt　″an　ac　tickle　field　of　20　s　50　m　Oe　and　a　dc
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　-

bias　field　up　to　about　20　0e　were　applied　in　the　film　Plane

Parallel　and　perPendicular　to　the　EA　direction,respectively･

For　the　magnet()'oPtical　　　detection,25　H¥　was　chosen　as　the

frequency　of　tickle　field　so　as　to　avoid　the　high　frequency

noise　from　the　photomultiplier　tube/　whereas　　for　the　inductive

detection　the　frequency　　was　1KHz　｡　ln　both　cases,the　signa1

was　detected　by　a　lock-in　amplifi･er　and　th,e　outPut　signal　was

plotted　on　a　x-Y　recorder　a9ainst　the　bias　field.　　F19ure　5.1

shows　the　block　diagram　of　the　arran9ement　for　the　measurement

of　xt　　using　the　magneto'optica!　detection｡

　　　　　As　for　the　measurement　of　a90z　the　fall　back　angle　was

observed　in　the　small　area　of　a　film｡　The　anisotropy　field　Hk

was　determined　by　the　followin9　methods,(1)from　the　field　cor'

resPonding　tothe　maximum　of　lm　(　xt　h　(ii)　from　the　transverse

hysteresis　curve.〈ii1)from　the　field　correspondin9　to　the

1.1near　extrapolation　of　　x;1　vs.　H　Plot　to　x　;1　-゛:y　O.　FOr　films
with　lar9e　(x90″however″the　Precise　determination　ofHk　was

difficult　by　the　use　of　these　three　methods.

　　　　　SamPles　examined　here　were　Permalloy　films(70　×　801Ni)

vacuum“deposited　onto　quartz'91ass　substrates　at　room　temperature.

Some　of　them　were　subjected　to　the　aPProPriate　heat　treatment　at

the　temperatUre　Of　30rxJ300°C　fOr　Obtainin9　var10US　ma9nitUde　Of　S.

〃
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L19ht　source

BiGs　coi1 Specimen　,

　Ancllyzer Photomultiplyer

Fi9.　5.1　B!ock　dia9ram　of　the　experimental　arran9ement　for

　　　　　the　measurement　of　transverse　bias　susceptibility　usin9

　　　　　ma9neto-optica1　Faraday　effect.
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｡4　　Results　and　Discussion

.4.1　　Determination　of　s　tructure　c　onstant　S

　　　To　be9in　withr　let　us　consider　how　to　determine　the　structure

const･ant　S　precisely.　　This　is　the　most　important　subject　in

examin9　the　validity　of　the　microma9netic　ripPle(dispersion)

theory･

　　　　when　the　bias　field　h　greater　than　anisotroPy　field(h≫1)

1s　applied　along　the　HA,then　eq.　15.4)reduces　to　eq.　(5.6)by

puttin9

X (h)　㎝,
　　　XO

《h-1)+c(h-1)
-1/4

〈5.6)
t

From　eq.　(5.6),we　can　determine　the　value　of　c　or　the　structure

constant　S　throu9h　eq.(5.5)｡　Followin9　three　methods　were　con-

sidered　here　in　estimating　S.

(i)　　Plotting　xt‘　1　vs.　h,makin9　1inear　extrapolatioh　of

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Q

data　at　h≫　1toh21,and　determin9　c　from　the　difference　bet'

ween　the　exP9rimental　curve　and　th9　extrapolated　line.

(ii)From　the　difference　between　the　anisotropy　field　Hk　and

the　bias　field　magnitude　Hp

bility･

correspondin9　to　t,he　maximum　suscept1-

(iii)　　Plotting　　xt(h)normalized　by　　xt(h)　at　a　certain　bias

field　ma9nitude(e｡9.at　h　=　2　)and　comparing　it　with　theoretica1

CUrveS｡

　　　　　Method(i)was　adopted　by　Le,aver　et　a19)for　the　transverse

bias　susceptibilityas　well　as　by　Comstock　et　a1.8)　for　the　in-

cremental　susceptibility.　　As　is　evident　from　eq.(5.6),this　is

a　very　useful　and　simPle　method　for　films　with　small　c'　･　with

larg　c　,　however｡　　X;1　vs　.　H　p10t　does　not　become　linear　even
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when　H｡is　relativelylar9e　with　respect　to　Hk゛　Furthermore″in

the　case　of　H≫Hk″　the　value　of　xt　becomes　very　smallf　so

that　the　noise　in　the　output　s19nal　plays　serious　role　to　the

determination　of　c.　　ln　this　way,method(1)was　not　found　to　be

appropriate　to　the　determination　of　c　coveringa　very　wide　range

in　magnitude.

　　　　　Me･thod(ii)was　usedby　Leaver　et　a16)and　Finne9an　and

Doyle8).　　Differentiatin9　eq.　(5.6)with　respect　to　k,we　can

easily　obtain　eq.　(5.7),

　　　　　　　　(HP'Hk)/Hk　゛　hP‾1s(c/4)4/5･　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　(5゛7)

There　isf　howeverf　a　strong　suspicion　that　this　method　is　beyond

the　limit　of　the　theory　owin9　to　the　marked　nonlinear　effect　near

h　s　hP10)'

　　　　　Method.(iii)may　be　the　most　reliable　of　the　three　because

the　experimental　curve　is　fitted　with　the　theoretical　curve　in　the

wide　ran9e　of　h≫hp゛

　　　　　For　these　reasons,method(111)was　adopted　into　the　deter-

mination　of　c　or　S　.　　Fi9.　5.2　shows　the　experimenta1　results　of

　xt(h)　　for　three　typical　samples　measured　on　the　sma11　1nspection

area　to9ether　with　the　theoretical　curves(,broken　lines)of　eq｡

(5.6),where　the　values　of　c　are　chosen　to　9ive　the　best　fit　to

the　e'xperimental　curves.　　As　clearly　seen　in　the　figurez　the　ex-

perimental　curves　of　xt(h)a9ree　well　with　the　theoretica1　0nes

in　the　wide　ran9e　of　h　extendin9　from　Hp　of　severa1　0ersteds　to

about　20　0e.　　This　.su･ggests　that　the　measurment　of　very　sma11

area　is　quite　usefu1F　in　eliminatin9　the　effect　of　the　10n9゛ran9e
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〃

anisotropy　dispers10n｡
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　xtp
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O｡8

O｡6

O｡4
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h

　
{
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Fig.　5.2　Transversebias　susceptibility　x　t　vs　'　HA　bias　field

　　　　h　measured　on　a　very　smanarea　of　about　O.05　mm2　in

　　　　typical　three　films.　　The　bloken　lines　show　theoretica1

　　　　curves　of　eq,15.6)for　aPproPriate　values　ofc｡
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　　　　　On　the　contraryf　　xt(h)curves　measured　on　the　whole　film

area,in　9eneralf　do　not　agree　well　with　the　theoretical　ones｡

5.4.2　Comparison　of　the　e:XPerimenta1　results　with

　　　　　　microma9netic　dispersion　theory･

　　　　Nowf　we　should　like　to　examine　how　the　dispersion-anisotropy

product　　a　90　Ku　dePends　on　the　structure　constant　S｡　Log‘1o9

plots　of　a　9=O　Ku　against　S　are　shown　inFi9.　5.3.where　S　is

determined　as　described　above｡　The　solid　line　in　the　figure　is

the　t,heoretical　de'pend,ence　of　eq.(5.1),where　the　exchan9e

stiffness　A　is　taken　as　10‾6　er9　/cm｡　As　seen　in　the　fi9uref

experimenta1　results　a9ree　fa1rly　well　with　the　predict10n　of

the　microma9netic　theory･

5.4.3　　1nfluence　of　the　lon9'range　dispersion　on　the　transverse

　　　　　　　bias　suscePtibility　characteristics

　　　　　ln　this　sectionf　let　us　discuss　the　results　of　the　suscepti-

bility　measured　for　the　whole　film　area.　　F19ure　5.4　　demonstrates

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　t

the　correlation　between　the　fall　backan91es　　cx90　and　　a90゛

Hereafter,the　asterisk　denotes　the　value　for　whole　film　area｡

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　★
The　deViatiOn　Of　a90　frOm　a90　1SeemS　tO　be　dUe　tO　the　COntribU-

tion　of　the　long'ran9e　dispersion　which　is　sometimes　called

"skew".　　F19ure　5.5　shows　　x:　as　a　function　of　h　for　the　same　films
as　shown　in　F19.　5.3.to9ether　with　the　theoretical　curves　shown

in　F19･5･‥2.　　ComParing　Fig.　5.5　with　F19.　5.2f　we　find　that　x:(h)
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　t

curve　　is｡broader　　)than　　xt(h)　curve.　　By　fittin9　the　xJh)
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1

curves　t.o　the　theoretica1　0nes｡the　v,alues･　of　S　was　determined｡

The　relation　between　S　and　S゛is　Plotted　in　F19.　5.6f　showin9
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　that　lon9“ran9e　dispersion　raises　t:he　value　of　S,

　　　　　　As　a　simple　interpration　of　this　situation｡a　numerica1

　　　　　　　　　　　　　　　　　&

calculation　of　xt　(h)was　carried　out　on　the　basis　of　the

followin9　assumptionst

(i)　The　film　consists　of　inde,pendant　re91ons　no･t　interactin9

　　　　　with　each　other　as　is　in　the　case‘　of　anisotropy“dispersion

　　　　　mode1.

(11}　″rhe　distribution　for　the　EA　direction　of　each　re9ion　is　of

　　　　　　the　Gaussian　type　around　the　average　EA,

The　resultin9　　xt〈h〉mayf　thereforef　be　calculated　by　inte9ratin9

the　susceptibility　of　each　re91on.

?hus,

xt(h)゛/p(6)xt{;4'h)d6　z (5.8)

where　p(cT)denotes　the　angular　distribution　function　of　the　Gauss1-

　　an　typez　being　　expressed　as

H'ere(yo

pO)=

xt(h)=

･m-∠

　　2･1

'
'
'
X
ー
‐
'
t

■
･
9
`

7
{
{
/
`

) ●

6

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　･

and　related　to　a90

〈5.9)

aS

xt(;‾6″　h)expt‾1゛345(≒ld6　(5.10)

㎜ 95,-

　1

JF｡
0

is　the　standard　deviation　of

　　　　　　　　　　　　　　　　･

crO　°　O　゛　61a　96　゛　Substituting　eq　'　(5'9)into　eq゛(5゛8)″we　obtain

　　O｡654
〃

　　　a;o

Dotted　lines　in　Fi9.　5.5　are　the　results　calculated　from　eq･･(5.10)

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　･

by　using　the　data　of　c　and　a90′　1isted　in　Table　5.1.The　agreement

between　the　calculation　and　the　mesurment　seems　fairly　satisfactory｡



Table　5.1　Fall　back　an91es,structure　con､stants　and

　　　　　　uniaxial　anisotroPy　constants　for　typical　three

　　　　　　films｡

F11m
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(t　N1　1n　melt)

Fall　back

an91e　(de9)
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cOnst｡
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5.5　　Conclusion

　　　　　lt　is　experimentally　conf1rmed　that.the　transverse　suscept1゛

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4

bility　　xt(h)measured　on　the　restricted　a､rea　agree`s　well　with

the　micromagnetic　ripple　theory　and　the　deviation　from　the　theo-

retical　curve　can　also　be　exPlained　by　the　effect　of　the　long'ran9e

dispersion.　　Furthermorez　Hoffmannls　disPersion　theory　based　on

the　microma9netic　model　proved　to･be　reliable　from　the　e･xperimen゛

tal　point　of　view.　　lt　should　be　noted,th･erefore,that　the　pre'

vious　conclusion　of　uchiyama　et　a1.　0n　the　or191n　of　the　ma9net1゛

zation　ripple　must　be　reexamined　on　the　basis　of　H○ffmann゛s　dis'

persion　theory.　　This　problem　will　be　discussed　in　the　next　chapter.
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Chapter　6

　　　　　　　Effeetive　Crysta111ne　Anisotropy

6.1　　1ntroduction

　　　　　A　number　of　efforts　have　been　made　to　investi9ate　the

nature　of　the　anisotropy　inhomogeneity　in　Permalloy　filmsf　which

is　believed　to　cause　the　local　ma9netization　fluctuation　such　as

the　magnetization　ripple　and　the　skew　in　memory　arrays.　　ln　the

previous　works　of　Fuj　11　,　Uchiyama　et　a11゛3)｡　this　problem　was

dealt　with　for　vacuum-deposited　Permalloy　films,and　they　succeed`

edz　to　some　extent.in　interpreting　the　phys1=ca1　Properties　of

the　ripPle　μlenasna　and　the　reiationship　between　the　ripple　and

the　skew　by　the　local　measurment　of　the　fall　back　angle.　　However.

some　essential　points　have　yet　remained　unsolved　z　1}The　loca1

anisotropy　K　was　determined　from　the　e･xperimental　values　of　a90

by　the　use　of　the　simple　protodomain　mode1【eq｡(5.2》1　rather

than　the　rigorous　theory　based　on　microma9rletics{eq｡(5.1)】｡

2)As　for　the　origin　of　the　loca1　､anisotropy

a　very　intuitive　expression　　　　seemed　to　fit　with　experimenta1

results　better　than　more　precise　expression　derived　by　Doyle“

Finnegan4).　　This　intuitiveexpression　is　9iven　by

K2= K12
+(

　3
㎜

　2
λ(J)
　a

3/2
j

(6.1)

where　Kl　is　the　first　magnetocrystalline　anisotroPy　constant″　λ

the　saturation　ma9netostriction　constant　for　the　　polycrystalline

samPlef　　%　the　anisotropic　stress　actin9　on　each　crysta111te.

This　equation　is　based　on　the　assumption　that　the　contributions

from　the　ma9netocrystalline　anisotropy　and　the　ma9netoelastic

anisotroPy　are　indePendent.1y　suPerimPosed　on　each　other.
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　　　　　As　for　the　first　point,however,it　has　been　verified　in

the　preceeding　chapterf　that　the　microma9netic　disPersion　theory

is　quite　reliable.　　Thusz　in　this　chapter,we　sha11　reexamine

the　origin　of　ma9netization　ripple　by　using　the　microma9netic

disPerion　theory･

6.2　　Modified　Doyle゛Finneganls　Model　for　Effective　Crystalline

　　　　　Anisotropy

　　　　　We　shall　be91n　with　a　brief　explanation　about　the　loca1

anisotropy(effective　crystalline　anisotropy)constant　K｡　in

Doyle‐Finneganls　mode14),　the　M-induced　uniaxial　anisotropy　in

polycrysta111ne　film　is　assumed　a　priori　Parailel　in　each　cry'

stallite.　　However,it　should　fluctuate　from　crystallite　to　cry゛

sta111te　depending　on　its　crystallograPhic　orientation　as　was

first　Pointed　out　by　Roth5).　This　effect　was　Previously　reco9“

nized　by　Chikazum16)‘for　bulk　Ni3Fe　single　crystal　samples　･

Considering　this　effect,the　total　anisotropy　ener9y　of　each

crystallite　Ec　of　a　　par　ticular　crystallite　under　the　isotropic

planar　　stress　　cy　is　9iven･byj

E=E
c　　k

+E+E　,
　　ー　　　-

where　the　magnetocrysta111ne　anisotropy　Ek　is　9iven　as

Ek°K1
Z　a!2cμ2

1≫j　1　〕
Z'

and　the　ma9netostriction　anisotropy　Ecy　as

E(y゛

where　　λ
100

'tλ100(y F《1゛Yij
λ

-
･
―

　
aー

2
+3λ

111

(6.2a)

(6.2b〉

cF　41U　Yi3　Yj3　aja;　r　(6.2c)

and　　λ11F　are　ma9netostrict`1on　constants　in[1001
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where

and【111]directions｡respectively｡and　as　for　the　M-1nduced

anisotropy　Ea　″'we　adopt　N6eP　s　expression

E　=
　a

-Q ( Σ

1

Y
11

2　
t
･
―

　
a +k　Σ‘Y

　　1>〕
11 Yj1(qa;　)　″ (6.2d)

where　k　is　a　constant　dependin9　on　the　mechanism　of　the　･aniso゛

tropy　and　Q　is　related　to　the　uniaxial　anisotropy　constant　Ku

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●

　　　　　　　　　3k+4

as　K　　=
　　　　U

10

Q゛　ln　these　eqll8tions″ail(1s1″2″3)denotes　the

d1rection　cosine　of　the　ma9netization　with　resPect　to　the

crystallographic　principal　axes　(x゛｡yl｡zl〉,and､Y
●m ij

(i,j･=1,

2,3》the　direction　cosines　between　the　axes　tx　'　,　yl,z゛)and

the　reference　axes(x,y,z)which　are　so;　fixed　that　the　film

is　in　the　xy'plane　and　the　avera9e　EA　in　the　x'direction.

Sincezdurin9　the　measurement　of　the　fall　back　an91e　a　90　or　the

bias　susceptibilityz　the　HA　applied　field　is　9rater　than　Hk″　the

magnetization　of　each　crystallite　is　restricted　to　a　small　　angle

from　the　avera9e　ma9netization　parallel　to　the　HA.　　?hereforez　we

can　rewrite　eq.　(6.2)in　the(x,y,x)co･ordinate　system｡expand

the　result　in　powers　of　φ1″where　φl　is　an91e　between　the　mag‾

netization　direction　of　each　crysta111te　and　the　average　mag-

netization(cosφ1　°　a1)/and　retain　only　first　order　terms　in4)1゛

Then　eq.　(6.2)1s　reduced　to

Ecs‾2[{K1+1(λ1oo‾λ111)jnl+G{λ1oo‾λn1)(y+YKu}ζ']4)1'

n゛゛　Σ　Υ

　　　i
11 Y

　3

12

cl゛　t　Yi13Y　12　f

/

゛
j
l
ー
ー

〈6.3)

6.4a)

(6.4b)

101　-



and

　　　　　Y=yaEFL　.゛　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　《6.
The　quantities　nl　and　Cl　are　random　variables　with　vanishin9

averages.bUt　with　definite　dispersion'Then　Ec　has　vanishing

mean,but　it　has　a　definite　mean　square.　ln　the　absence　of(y　an{f

Yxu″the　mean　square　of　Ec　is　9iven　by

<E2

　　C
≫　s　4KI (n2≫φj°7dh‾Kjφ]?,

while　in　the　presence　of　o　and　YK　,it　is　9iven　by
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　U

≪E2

　　C
≫　㎝

　8　　　2
mK

105 (,

where　the　effective　crystalline　anisotropy　K　is　91ven　as

K2s　F1+÷〈λ1oo　‘　lλ111)j
G
U

X ÷(λ､_､-λ

2 　3
㎜ヽ

　2

1n)j+　{YKu

E +

+t(λ1oo‾λ1n

t(λioo　゛λ1n

･･}

)･|

2
　●K　+

　U

(6.

(6

(6.8

　　　　　lt　should　be　noted　that　Y　in　eq.(6.5)varies　with　the

lattice　type　as　well　as　with　the　mechanism　of　the　induced

anisotropy　itself5),　because　k　depends　on　these　quantities7).

Some　theoretical　values　of　Y　for　Pe:rmalloy　arel　for　the　pa1r-

order　anisotropy,　'Y　s　-O.63　(k　°　4)or　Y　=　o　{k　=　2)in　the

case　of　the　single　crystal　and　polycrystalz　respectively;　and

for　the　M-1nducedma9netostriction　anisotroPy8},Y　　varies

゛o'7　to+　2゛O　with　coTnposition,accordin9　to　eq.　(6.9).

k-　　3c44λn1λ1111

　‾‘《cn'd{2　λ1ooλ1ool　″

where　c‥
　　　　　1〕

1s　the　ordinary　elastic　constant　and　the　Prime

-　l｡02≒-

(6.9)



denotes　the　value　at　the　constraint(annealin9)temPerature｡

　　　　Let(y　b･e　zero　in　eq.〈6.8),aad　we　readily　obtain

K　.2

　m↓n

‐

- Kj‾{Y　K1　Ku　+Y2
　　2
K
　U

〈6.10)

This　may　be　realized　if　the　internal　stress　becomes　small　by　an

appropriate　heat　treatment.

6.3　　EXPerimenta1　Procedure

　　　　　Both　the　measurments　of　fall　back　angle　a90　and　the　uniaxia1

　anisotropy　constant　Ku　were　made　by　means　of　ma9neto゛oPtica1

technique　as　described　in　chapter　5.　　F11ms　of　400　A　thick　used

in　this　experiment　were　deposited　in　a　vacuuzn　of　2~　5×10゛5TOrr｡

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　a

　　　onto　substrates　kept　about　30°-C　with　the　rate　of　about　4　A/sec.

　　　　　For　the　purpose　of　changin9　the　film　parameters,samples

were　then　sequentially　subjected　to　isochrona1　EA　annealin9　at

100`330°C.　Ma9netic　properties　were　measured　at　room　temperature

after　coolin9　　from　each　annealin9　cycle.

6.4　　Experimenta1　Results

　　　　　Figure　6.1　shows　the　composition　dependence　of　cz　90　for　501

to　9　51　Ni　with　annealing　temPerature　as　a　parameter･　　　　　　　゛

When　Ta　s　30°C″　distinct　minima　of　a90　are　found　in　the　vicinity

not　only　of　841Ni　but　also　of　60S　N1.　　Around　th,ese　two　compositionsz

　a90　1relnains　almoSt　con､Stant　re9ardless　of　the　annealin9　tempera-

tu3re｡,
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『

ln　addition,1t　may　be　noted　that　these　compositions　lie　very

close　to　the　point　of　λ100　゛　λ111　as　seen　from　Fi9'6'29)゛

For　films　゛ith　y　〉o〈　y　゛{λ100+{λ111)f　　a　90　always
decreases　with　　rising　annealing　temperature　and　takes　minimum

near　330°C｡　The　least　value　of　a90　1ocated　　near　the　comPosi“

tion　with　vanishin9　crystalline　anisotroPy(about　751　Ni),may

be　reasonable　if　the　decrease　of　a

duction　of　the　internal　stress　cy　｡

90　is　mainly　due　to　the　re“

　　　　　Another　important　quantity　in　estimating　local　anisotropy

K　from　the　microma9netic　ripple　theory　leq｡(5.1)1,is　t.he　un1-

axial　aniSOtrOpy　constant　Ku'　Fi9ure　6.3　shoWs　the　cIOmpOsit10n

depenjdence　of　Ku　for　the　same　films　as　shown　in　Fi9.　6.1　.　　1n

this　f19ure　are　also　shown　typical　theoretical　curvesf　one　of

which　denotes　the　pair″order　anisotropy　proportional　to･C2〈1-C)2

(C　z　the　fractional　concentration　of　N1),the　o,ther　　two　the

M-induced　magnetostrj.ction　anisotropy　calculated　from　Wiest゛s

theory8)　for　Tm　゛　Ta　°　30°C　andTm°30°C″Ta　°　330°C　(‰z　the

measurment　temPerature)｡respectively｡　As　seen　from　the　figure,

the　experimenta1　Ku　curves　may　be　expressed　yas　the　suPerposition

of　these　theoretical　ones｡

6.5　　Estimation　of　Loca1　Anisotropy

　　　　Let　us　now　estimate　the　local　anisotropy　K　from　the　experi`

menta1　results　by　using　eq.　(5.､1)｡　To　obtain　K　from　eq｡(5.1),

some　supp1=e�enta!　parameters　o'f　d(the　film　thickness),　D《the

mean　crystallite　diameter)and　A(the　exchan9e　stiffness)　are

required.　　We　assume　A　=　10'6　er9/cm　and　use　the　measured　value
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F19.　6.3　Uniaxial　anisotropy　constant　xu　vs゛composit10n　for

　　　　　the　same　films　with　F19.6.1　Dashed　curves　､are　theore-

　　　　　tical　one･s7　pair―order　anisotropy　C　2　(1゛C)2　(C　s　frac-

　　　　　tional　concentration　of　Ni)an､d　ma9netostriction　aniso-

　　　　　troPyz　where　Tm″　Ta　are　measurement　and　annealin9　tem'

　　　　　perature,respectively10).
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of　d　s　400　A｡　7he　mean　crysta111te　diameter　D,on　the　other

hand..,was　measured　for　fi】Lms　deposited　onto　rock-salt　substrates

and　annealed,under　similar　condition,in　the　specinsn　chamber　of　an

electron　microscope.　　As　shown　in　F19.6.4,crystallite　9rows　con“

siderably　with　rtsin9　annealin9　temperature.　　By　usin9　t･hese　dataf

K　was　obtained　from　eq.　15.1}as　is　shown　in　Fi9.6.5.Theoreti-

cal　curves　of　eq.　(5.7)are　also　shown　in　the　f19ure,where　the

internal　isot･ropic　stress(y　is　chosen　as　a　parameter.　　ror　simp“

iicity,the　effect　due　to　the　uniaxial　anisotropy　is　taken.1nto

account　in　the　form　of　YKu　s`ypKup+　Y　eKue　″　where　Y　pKup　and

Y eKlle are　contributions　of　t,he　pa1r“order　and　ma9netostriction

anisotropy,respectively,･as　described　in　Secs.　6.2　and　6.4.

As　shown　in　Fi9.6.5f　experimen･tal`results　a9ree　satisfactorily

vith　theoretical　curves　so　far　as　films　with　70　to　951　Ni　are

concerned　.　　We　may　therefore　estiinate　the　magnitude　of　the　inter'

nal　stress　o　in　a　quantitative　way　for　given　annealin9　tempera“

ture　Ta ●

f

cy　is　approximately　8`9　×　109 dyne/cm2
at　30°C　in　the

composition　ran9e　701　Ni　to　8i.5t　Nif　and　decreases　almost　li“

nearly　with　increasin9　Ta″　and　then　almost　vanishe.s　near　Ta　s

330°C　as　shown　in　F19.6.5･　?herefore,the　data　of　K　for　T　s

33'o°C　seem　to　be　interesting　to　check　the　validity　ol　eq,　(6.10〉｡

So　we　rewrite　the　curve　corresPondin9　t○Ta　,“　330°C　in　F19'6'5″
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　£

as　shown　in　F1･.6.6,1n　a　ma9nified　scale　to9ether　with　the　the?

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　{

oretical　curves　of　eq.　(6.10)by　puttin9　Y　s･-o｡63,(k　s　4)and

　Y　･　o‥(k　s　2)　=　the　former　coz･zesponds　to　the　paiz-order

anisotropy　foz　f.c.c.　crysta1,and　the　latter　the　ideal　uniaxia1

aaisotropy..　　ln　other　word,the　latter　case　corresponds　to　that
　　　　　　　4　　　〃　　　　　　　　　　　　　　ψ　7

the　influence　of　the　indu9ed　anisotropy　o4　K　is　utterly　ne91ected

-108　-



(
『
)
O
Q
1
Q

S
Ξ
2

{､/ll

≫､
l-

800

600

400

Q　･

C
i
Q

Σ200

0
0 100 200 300 400

Substrate　Temperature　Ts(゜C)

F19.　6.4　Crystallite　diameter　vs.　annealin9　temperature　for

　　　　　PerTnalloy　films　durin9　15　min.　heat　treatment.

-→l{9-



X

20

104

5
　
　
　
　
　
0

(
m
E
U
`
Q
｣
Q
)
2

　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
r
『
)

S
a
O
L
″
o
£
C
4

3
U
○
J

0

3

2

1.

0

50 60

　NI

　　　70

Concent　rGtion

80

(゜/｡)

90

Fi9,6.5　Theoretica!　dePendence　of　10cal　anisotropy　K　on

　　　　　composition　and　on　isotropic　planar　stress　c　calculated

　　　　　from　modified　Doyle-Finne9an゛s　exPression【eq｡(6.7)1　.

　　　　　LocalinisotroPiesest!mated　from　a　9･OKu　by　usin9　eq'

　　　　　(5･1)are　also　Plotted　in　the　f19ure`.
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and　thus　only　the　magnetocrystalline　anisotroPy　Kl　is　responsi‾

ble゛for　K.　　Althou9h,the　uniaxial　anisotropy　has　a　minor　con-

tribution,1t　may　be　seen　from　the　f19ure　that　the　curve　of

Y　゛-O.63　holds　apPreciably　well　for　the　experimenta1　resultsf

especially　for　the　behavior　near　the　comPosition　of　K1　゛　O゛

6.6　　Discussion　and　conclusion

　　　　The　first　point　to　be　discussed　is　the　comPonent　of　the　loca1

anisotroPy　associated　with　internal　stress.　　As　seen　from

Fig.　6.5j　the　local　anisotroPy　K　　estimated　from　the　measurement

of　.a　90Ku　by　usin9　eq゛(5゛1)　does　not　show　su･ch　a　prominent

minimum　ne,ar　601　Ni　(the　compos　ition　of　λ100　゛λ　111)asr　is　ex“

pected　from　eq.　(6.7).　　This　discrepancy　may　be　due　to　the　aniso-

tropic　stress　acting　on　crysta111tes.　Fujii　et　a1.10)has　calcu-

1ated　the　effect　of　the　anisotropic　stress　by　introd'ucing　the　･

stress　tensQr　with　the　form　of

″
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(6.11)
}

where　cr　and　△cy　indicate　the　isotropic　planar　stress　and　aniso-

troPic　one,resPectively.　　1:n　this　situationz　eq.　(6.7)can　be　re-

written　as

　　　　　　K2　°　K(y2　+　K△cy2　　″　(6.12)

where　K(J　is　the　local　anisotropy　constant　for　the　ideal　isotropic

Planar　stress　and%cy　the　addltional　term　due　to　the　anisotro'

Pic　PlanarJstress　which　is　91ven　by

K△j　°　27j♀λ11?+{λ1n(λ1oo‾λ111)+(λ100‘λn1)2}△c12　'　(6.13)

As　can　be　easily　seen　from　eqs･(6.7)and(6.13)f　if　△c`≪≪a,

the　anisotropic　stress　term　K
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　£･Cy

plays　a　sl9nificant　role　o･nly

1;L2　-



near　the　composition　with　　λ100　　゛λ111　≒･　O｡　?his　is　the　case

at　the　comosition､of　60jt　N1.　Then,assumin9　the　anisotropic

stress　△cy　of　only　O.05　o　　in　ma9nitudez　the　experimenta1　results

are　fairly　well　explained　as　shown　in　Fig.　6･7.

　　　The　second　point　£s-concerned　with　the　magnitude　of　the　planar

stress　(J　｡　The　value　of　(J　was　estimated　from　the　data　of　K

in　the　composition　of　70　~　81.51　Ni　by　usin9　eq.(6.7).　The

result　is　shown　in　Fig｡6.8　as　a　function　of　the　annealing　tem-

perature.　　ln　the　same　figurel　are　also　shown　previous　results

of　uchiyama　et　a1　?)whichwere　obtained　in　the　same　manner　with

this　experiment　and　those　of　Prutton　which　w1re　measured　d1rectly

from　the　mechanical　strain11)｡　　Pruttonls　results　a9ree　　we11

with　the`　present　result.　　This　is　owing　to　the　consideration　of

the　crystallite　growth;　in　the　previous　work,the　diameter　of

crystallite　wjs　assumed　to　be　150　Z　re9ardless　of　the　an･nealin9

temperature.　　Thus　it　should　be　noted　　　　　that　the　quantitative

estimation　of　Gf　as　well　as　of　K,　is　seriously　dependent　‘　on　the

determination　of　the　crystallite　size.

　　　　　The　th1rd　point　to　be　mentioned　is　the　composition　dependence

of‰in　゛As　seen　in　Fig゛　6'1″　it　is　impossible　to　reduce　a90

to　zero　even　at　the　composition　of　K1　゛O'　Therefore″for　the

purpose　of　interpreting　this　fact,the　effect　of　the　local　varia-

tion　of　M'induced　anisotropy　has　been　　introduced　into　the　loca1

anisotroPyz　which　is　shown　in　Fig.　6.6　as　solid　lines.　　lt　is

seen　from　the　fi9ure　that　this　modification　can　exPlain,to　some

extentf　the　discrepancy　between　the　ori9ina1　Doyle'Finnegan゛s

expression　and　the　exPerimenta1　results.　　This　modification,

howeverf　mi9htbe　blarred　for　h1▽in9　11ttle　meanin9z＼because　there
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F19.　6.7　Comparison　of　theo･retical　and　experimental　loca1

　　　　　anisotropies.　　ln　calculating　theoretical　curves,

　　　　　anisotropic　stress　　△(y　is　taken　as　O゛05(y｡'　　Dotted

　　　　　curve　is　calculated　from　or19ina1　Doyle'Finne9anls

　　　　　expression　tor　　G　=　7　×　109　dyn/cm.　10)
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F19.　6.8　Estimated　isotropic　p!anar　stress　(J　　from　Fig.6.5

　　　　　as　a　function　of　substrate　temperature　?s‘　vertica1

　　　　　bars　denote　scatterin9　1imits　of　　(y　in　the　composition

　　　　　ran9e　of　701Ni　to　81.51Ni｡　Dashed　curves　are　results

　　　　　of　uchiyama　et　a1.3)and　of　Prutton11).
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exist　some　other　possibilities　of　the　minor　contribution　to　K｡The1『

ex82ples　　are　　the　　　magnetoelastic　and/or　ma9netostatic　ani-

sotropies　due　to　the　variation　of　the　composition　from　crystalli゛

te　　to　crystallite　or　due　to　the　anisotropic　shape　of　crystallites.

　　　　　ln　conclusion″the　local　anisotropy″　estimated　from　a　90Ku

by　usin9　microma9netic　disPersion　theory　is　we11　1nterpreted　by

Doyle'Finne9anls　expression.　　More　satisfactory　agreement　over

wide　range　of　composition　is　obtained　b･y　introducin9　the　loca1

fluctuation　of　the　M'induced　anisotropy　and　the　additionai

anisotropic　planar　stress.
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Chapter　7

　Summary

　　　　　This　research　is　concernai　with　two　problems　of　the　uJlliaxia1

anisotropy　and　the　ma9netization　ripple　in　Permalloy　filmss

(1)　As　for　the　uniaxial　anisotropy｡the　relaxation　phenomena

　in　　nonmagnetostrictive　films　are　investigated　theoretically　in

　cha,pter　2　　and　　　　experimentally　in　chapters　3　and　4.

(2)　As　for　the　ma9netization　ripple,experimental　verifications

of　the　microma9netic　ripple　theory　and　of　the　effective　crystalline

anisotropy　model　are　dealt　with　in　cha~pters　5　and　6〃　respectively･

Conclusions　are　summerized　as　followsz

　　　　　Chapter　2　describes　the　kinetics　of　the　directional　pairs

order　in　the　binary　alloys　with　the　cubic　lattice.　　The　rat.e　equa゛

tions　for　the　probabilities　of　d1rectional　atom　pairs　are　obtained.

lt　is　found　that　the　re1･axation　behavior　of　the　pair'order　aniso'

tropy　varies　dependin9　on　the　lattice　t;ype.　The　relation　between　the

relaxation　frequency　and　the　vacancy　concentration　was　obtained　for

the　case　of　dilute　　alloys.

　　　　　ln　chapter　31　the　anisotropy　relaxation　of　nonma9netostrictive

Permalloy　films　is　discussed　on　the　basis　of　the　pa1r　reorientation

throu9h　excess　vacancies《excess　vacancy　mode1)｡　ln　order　to　make

clear　the　mechanism　of　the　anisotropy　relaxationf　simultaneous

measurements　of　the　anisotropy　relaxation　and　resistance　recovery

were　made　durin9　isochrona1　HA　annealin9.　　Appreciable　correlations

were　found　between　both　annealin9　curves;　especially　the　activation

ener91es　for　both　Processes　are　nearly　the･same.　　The　exces･s　vacan“

cy　modelf　howeverf　91ves　an　insufficient　explanation　on　the　aniso-
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tropy　relaxation　processf　especially　for　the　relaxation　sta9e

with　　1･ow　activation　ener91es.

　　　　　The　anisotropy　relaxation　with　low　activation　energies　was

ree'xamined　from　the　view　Point　of　the　9rain　boundary　diffusion

in　chapter　4.　　The　dependence　of　the　anisotropy　relaxation　on　grain

size　was　investigated　in　nonma9netostrictive　films　by　changin9

the　film　thickness.　　The　9rain　boundary　model　explains　qualitative“

1y　the　grain　size　dependence　of　the　anisotropy　relaxation　process

with　low　activation　ener9ies.　　This　model　explains　the　lack　of

such　a　process　in　sin91e　crystal　films　as　we11.

　　　　　1n　Chapter　5　,　HOffman,nIS　miCrOmagnet1C　ripple　theIOry　WlaS

examined　experimentally.　The　transverse　bias　susceptibility　　x　t

and　fall　back　an91e(dispersion)　a　90　in　Permalloy　films　were

measured　on　a　restricted　sma11　re9ion　of　the　sample.　　The　effec'

tive　crysta111ne　anisotropy　K,which　gave　rise　to　the　r1Pplef

was　determine･d　from　the　fielddependence　of　x　t　for　a　variety　of

films　.　The　vaiue　of　K　obtained　agreed　well　with　the　value　evaluated

frol‘1　the　dispersion'anisotropy　prod゛ct　a　90Ku　by　usin9　micro“

magnetic　ripple　theory.　　This　fact　shows　that　Hoffmann゛s　micro'

ma9netic　r1Pple　theory　is　reliable.

　　　　　ln　chapter　6,　the　value　of　K　evaluated　from(x90Kuwas　com-

pared　with　that　predicted　by　the　modified　Doyle'Finne9anl　s　ex'

pressionf　where　the　ordinal　crystal　anis○tropy.the　ma9netoelastic

anisotropy　due　to　the　isotropic　planar　stress,and　the　fluctuation

of　th､e　M'1nduced　anisotropuy　are　consid'ered　as　the　or1'9in　of　K.

Assumin9　the　presence　of　the　anisotropic　planar　stress,the　com'

Positional　dePendence　of　K　was　satisfactorily　explained　by　the

modified　Doyle゛Finne9an'sy　model　for　wider　ran9e　of　composition.
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Furthermoref　by　takin9　into　account-　　the　9rain　9rowth　due　to

annealin9,　the　magnitude　of　the　planar　stress　estimated　froma　90Ku

a9reed　well　with　the　ma9nitude　observed　directly･

　　　　　ln　this　way,the　9rain　size　plays　very　s19nificant　role　in

the　anisotropy　relaxation　as　well　as　in　the　magnetization　ripple　ffor

polycrysta111ne　films.　　The　lar9e　9rain　size　yields　　large　magn1゛

tude　of　the　magnetization　riPple,so　that　ma9netic　Properties

are　affected　badly　by　manifestin9　the　anisotropy　disPers･ion.

0n　the　other　handf　small　grain　size　causes　delicate　a9eing　proper'

ties　due　to　the　9rain　boundary　diffusion.　　Thus　in　applyin9　Per゛

malloy　films　to　the　practical　use,the　films　have　to　be　subjected

to　the　stabilization　heat　treatment　at　relatively　low　temperature

(below　300°C)so　as　to　avoid　th,e　over　growth　of　grains.
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