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PREFACE

　　　　　Recen七ly,metallic　compound　materials　for　magnetooptical

memory　devices　have　been　proposed.　　　Because　of　their　inherent

properties　such　as　high　recording　density　and　no　necessity　of

mechanical　motion.七hin　films　of　these　materials　have　been

studied　intensively。

　　　　　On　the　other　hand,there　has　been much　interest　in　the

research　and　development　of　thin　film　devices　by　”工on-Based　Tech-

nique", since　the　film growing　process　was　found　tp　be　intensi-

fied　in　the　presence　of　charged　particles　and　the　kinetic　energy

of　the　source　materials.　　　Applying　the　ion-based･technique　to

film　formation, the　film　properties　such　as　crystallographic,

optical, electrical　and　magnetic　properties　can　be　easily　con-

trolled　by　adjｕｓ七ing　growth　and/or　deposition　conditions。

　　　　　工ｎ　this　thesis,intermetallic　magnetic　thin　films　prepared

by　the　工onized　cluster　Beam (工CB) technique　are　investigated with

respect　to　their　crystal:Lographic　and　magnetic　properties.

The　工CB　technique　was　originally　developed　by　Professor　Toshinori

Takagi, Department　of　Electronics　in　Kyoto　University.　　　工ｎ　these

days.　this　technique　has　been　widely　spread　over　ａ　number　of

research　group　and　utilized　intensively　in　many　kinds　of　device

formation. The　author　hopes　that　the　studies　in　this　thesis

will　stimulate　the　magnetic　七hin　film　device　development.

　　　　March　1985

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Naoto　Kondo



－

● ･

S 、

ACKNOWLEDGEMENT

　　　　　The　author　wishes　to　expres

Professor　Toshinori　Takagi

tudes　of　research　imp

research　and　also

absolutely　wishes

Kakuei　Matsubara ｙ

/゛

匹

ｓ　deep　appreciation　to

ｗ　ｏ　instructs　him　to　fundamental　atti一戸-一一

tation　and　guide him to　great　extent　in

ぜｈｉｍinvaluable advicﾌﾒThe author

express his gratefuソthanks to Professor

ｎ Yamaguchi University for intimate advicﾂﾞand

二言ﾆﾂﾞこ章二二゜言ﾆﾌﾞぎ二:夢言ｇ

Professor Akio　Sasaki, Professor Akira　Kawabata　and Associate

Professor　Isao　Yamada　for　their　stimulating　discussions　and　valu-

able　suggestions　on　his　research.

　　　　　Grateful　appreciation　is　due　to　Dr. Hiroshi　Takaokaごand　Dr.

Junzo工shikawa for encouragement and useful advicヤhroughout

his　research.　　The　author　is　indebted　to　Mr.Hiroshi　Tsuiｉ　and

Miss　Fumiko　Kiuchi　for　continuous　encouragement.　　The　author　is

als

for

ぶ
入
ｉ
ndebted　to　the　members　of　Professor　Takagi'sResearch　Group

nstalling　new　fashion　to　make　new　concepts　in　material

physics.　The author acknowledges a! technical support by Osaka

Koon　Co., Ltd.

　　　　　Finally,the　author　should　manifest　his　appreciation　to　his

late　father who　had　been　watching　his　direction　in　silence　until

he　decided to go　to　the　postgraduat≠ourse　of　Kyoto Universi七万

　　　　　Thanks　are　also　to　Kyoto, "Daimonji　no　Okuribi”，”Shiden",

"Higashiyama”that　are　still　in　the　author's　mind.



CONTENTS

I.工ＮＴＲＯＤＵＣＴ工ON

II.ＭＡＧＮＥＴ００ＰＴ工CAL　RECORDING

　　２．１　工ntroduction

　　２．２　Thermomagnetic　Recording

III.　工ｏＮ工ZED　CLUSTER　BEAM　TECHN工QUE

　　３．１　Introduction

　　3.2 General　Description　of　The　工CB　System

　　　　3.2.1　Generation

　　　　3.2.2　工onization

　　　　3.2.3　Acceleration

　　３．３　Characteristics　of　The　ICB　System

　　　　3.3.1　The　工CB　Systemused　in　this　Study

　　　　3.3.2　Characteristics　of　the　ICB　System

　　３．４　Summary

IV. MnBi　FILMS

　　４．１　工ntroduction

　　　　4.1.1　Crystallographic　Phases　of　MnBi

　　　　4.1.2　Magnetic　Properties

　　　　4.1.3　Historical　Background　in　ｔﾆhe　Study　of　MnBi　Films

　　４．２　Film　Preparatﾆion

　　4.3　Evaluations　of　MnBi　Films

　　　　4.3.1　Crystallographic　and　Magnetic　Propertﾆies

　　　　4.3.2　Optical　Properties

　　４．４　Curier　Point　Writing　in　MnBi　Filmd

　　　　4.4.1　Apparatus

　　　　4.4.2　Ｅχperimental　Results

　　　　4.4.3　Observation　of　ａ　Fourier　Power　Spectrum

　　　　4.4.4　Discussion

　　４．５　Summary

V. MnNiBi　FILMS

　　５．１　Introduction　　　　　　“

　　５．２　Film　Preparatﾆion

DOC

1985

３

電気系

－１－

page

　　l

i
ｎ
　
　
　
i
n

’
■ ｏ
　
　
　
　
　
ｅ
ｎ

　
　
　
　
　
―

e
ｎ
　
　
　
ｖ
ｏ

１
　
１

16

17

20

23

23

v
ｏ
　
　
　
i
n

C
N

Ｃ
Ｏ

37

37
７
　
７

ｒ
ｎ
　
　
　
ｏ
ｎ

40

２
　
i
n

４
　
４

45

55

63
f
ｎ
　
　
　
ｅ
ｎ

Ｖ
Ｏ

　
Ｖ
Ｄ

１
　
４

『
／
　
フ

0
０

O

フ
　
　
只
）

０
　
０

８
　
８



　　５．３　Evaluations　of　MnNiBi‘ Films

　　　　5.3.1　Crystallographic　Properties

　　　　5.3,2　Magnetic　and　Optical　Properties

　5.4　Cu　Doping　　　　　　‥　　　　　‥　　　　‥

　　5.5 Summary

ｖ工. GdFe　FILMS

　　６．１　工ntroduction

　　６．２　Film　Preparation

　　６．３　Evaluations　of　GdFe　Films

　　６．４　Ｓｔﾆructural　Prope･rties

　　６．５　Magnetic　Properties

　　６．６　Bi　Doping

　　６．７　Summary

Ｖ工工. CONCLUDING　REMARKS

REFERENCES

LIST　OF　PUBLICATION

Ｌ工ST　OF　TECHNICAL　REPORTS

　　●●－１１－

page

C
Ｍ

Ｃ
Ｍ

０
０

　

　
０
０

m
　
　
　
ｍ

０
０

　

　
Ｏ
Ｎ

97

100

100

102

102

105

111

117

128

130

134

141

143

鳶



LIST　OF　Ｆ]:GURES

Ｆ工GURE

　　　３．１　Schematic　diagram　of　the　工CB　source.

　　　３．２　Schematic　diagram　of　the　ionization　part.

　　　３．３　Schematic　diagramof　the　工CB　source with　the
　　　　　　　multiple　crucibles.

PAGE

４
　
　
ａ
＼

ｌ
　
　
ｌ

22

３。４　The　potential　layout　and　power　supplies　of　the　工CB　　　２２
　　　　source.

３．５　Ａ　crucible　and　ａ　resistive　heating　wall　used　in　the　　２４
　　　　工CB　source.

３。６　The　view　of　the　ionization　units　of　the　ICB　source.

３．７　The　view　of　the　substrate　holder, the　crucible
　　　　heater,the　acceleration　electrode　and　the　shutter.

25

25

３．８　Dependence　of　the　ion　current　工. on　the　ionization　　　２７

　　　　voltage　ｖ　．
　　　　　　　　　　　　　ｅ

３．９　Dependence　of　the　ion　current　工
current　for　ionization　工　．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ｅ

１

3｡１０　Dependence　of　the　ion　current　ｌ．

　　　　voltage　ｖａ゛　　　　　　　　　　　　　　　　　　・

on　the　electron 29

on　the　acceleration　３０

３

．１１　The　spatial　distribution　of　the　ion　current　工. at

　　　　the　substrate.　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１

3｡１２　The　arrangement　of　crucibles　and　the　substrate
　　　　　plane.

3.13　The　deposition　rate　of (a)Mn　and (b)Bi　at　various
　　　　　position.

3.14　The　average　deposition　rates　of　Mn　and　Bi.

　４．１　Crystal　structure　of　ａ　NiAs　type.

31

32

33

４
　
　
０
０

ｒ
ｎ

　

　

　
ｒ
ｏ

４。２　The　temperature dependence　of　the　magnetization　of　　　３９
　　　　the　LTP　and　the　QHTP　MnBi　films.

４。３　Magnetic　domain　configurations　of　MnBi　films

　　　　prepared　by (a)the　工CB　technique　and (b)the　conven-
　　　　tional　vacuum　deposition.

43

４。４　MnBi　growing　process　during　annealing　measured　by　　　　４４

　　　　magnetooptical　Faraday　effect.

　　●魯●－１・■－



Ｆ工GURE

　　　４．５ x-ray　diffraction　patterns　of　MnBi　films　as　ａ
function　of　七he　annealing　temperatures, 140, 180
and　２６０　°C,respectively・

PAGE

　　４７

４。６　Magnetic　domain　configurations　of　MnBi　films　　　　　　　　４８

　　　　annealed　at　different　temperatures 。

４。７　The　half　ｗｉｄ七ｈ　of　MnBi(002) rocking　curves　as　ａ　　　　　　５０

　　　　function　of　the accelera七ion　voltage　ｖ　。
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ａ

４．８　Magne七ic domain configurations of FjiBi films deposi-　５１

　　　　ted　ａｔ（ａ）ｖａニ　Ｏ　ａｎｄ（ｂ）Ｖ２１°　４　ｋｖ°

４．９　The　typical　magnetic　hysteresis　of　ａ　MnBi　film　by　　　　５３

　　　　using　the　Faraday　effect.

4｡１０　The　block　diagram　of　the　experimental　setup　for　　　　　　５４
　　　　　measuring the　magnetic　hystersis　by　using　the　Faraday

　　　　　ettect.

ｔ。１１　The　reflectivity　and　the　transmissivity　of　七he　MnBi　　５６
　　　　　film.

４．:Ｌ２　The　ｏｐ七ical　absorption　coefficient　a, the　specific　　　５７
　　　　　Faraday　rotation　Ｆ　and　the　figure　of　merit　2F/a　of
　　　　　the　MnBi　film.

4｡１３　The　block　diagram　of　七he　experiraen七al　setup　for
　　　　　measuring　七he　Faraday　rotation・

4.14　The　block　diagram　of　the　experimen七al　setup　for
　　　　　measuring　the　Kerr　rotation.

4.15　The　block　diagram of　the　experimental　setup　for
　　　　　Curie　point　writing.

５９

６０

６２

4｡１６　The　view　of　the　He-Ne　laser　and　the　acoustooptical　　６４
　　　　modulator.

4｡１７　The　view　of　the　focussing　lens　and　the　film holder.

4.18　The　circuit　diagram　of　the　one-shot　multivibrator.

64

65

4.19　The　view　of　written　domains　with　the　objective　lens　　６６

　　　　　of　N.A. 0.25, observed under　polarizing　microscope・

4.20　The　view　of　written　domains　ｗｉ七ｈ　the　objective　lens　　６６

　　　　　of　N.A. 0.4, observed　under　polarizing　microscope.

4.21　Area　of　ｗｒｉ七七en　spot　as　ａ　function　of　the　beam power.68

－■Ｖ－

膚

４



●

Ｆ工GURE

　　4.22

　　4.23

The　diameter　of　written　spots　as　ａ　function　of　the
pulse　width.

An　example　of　ｐ
thickness　1000
10 mW）

rns　written　on　MnBi　films　with
　He-Ne　laser (wavelength　6328　X，

PAGE

　　６９

　　７０

4｡24　x-ray　diffraction　patterns　of　MnBi　films (a)before　　　７２

　　　　and (b) after　writing　by　He-Ne　laser.

4｡２５　The　arrangement　of　the　experimental　setup　for

　　　　　observation　of　the　Fourier　power　spectrum.

４．２６　The　Fourier　power　spectrum　obtained　from　ａ　line
　　　　　shape　domain・

4.27　Schematic　diagram of　the　Fourier　transformation
　　　　　system.

　5.1　Diffraction　peaks　of (222) plane　as　ａ　function　of
　　　　　annealing　temperature.

　ﾐ５．２　工ntensity　ｒａ七ios(222)/(440) as a　function　of
　　　　　annealing　temperature・

　５．３　The　temperature　dependence　of　the　coercivity　of

　　　　　MncNi2Bi.　film.

５．４　The　temperature

of　MricNijBi
dependence　of　the　Faraday　rotation

film.

73

73

75

81

81

８３

84

５。
５ ＴＩ：lereflectivity and the transmissivity of Mn5Ni2Bi.　８６
　　film.

５。６　Theoptical absorption coefficient a　of Ｍｎ５Ｎｉ２Ｂｉ４

　　　　film　asa function　of　wavelength.

５．７　Exchange　integral　as　ａ　function　of　the　distance
　　　　（ｒａｂ゛　２ｒ）゜

５’８　Near-neighbour　configuration　of　Mn^Ni

５
’
９　Resonance　magnetic　field　of　Mn5Ni2Bi

　　　　function　of　the　angle　Ψ．
４

2Bi4-

　film　as　ａ

87

90

１
　
　
３

ｑ
>

　

　

　
　
＜
ｙ
＼

5｡10　x-ray　diffraction　pattern　of　Mn-Ni-Cu-Bi　film.　　　　　　94

5.１１　The　magnetic　hysteresis　of　Mn-Ni-Cu-Bi　film　obtained　９６

　　　　　by　using　the　Faraday　effect.

－Ｖ一



FIGURE

　　.5-^12　Resonance magnetic　field　of　Mn-Ni-Cu-Bi　film as　ａ
　　　　　　　function　ofthe　angle　ψ．

PAGE

　　９８

６。1(a) An example of the Auger spectrum of the GdFe film. 103

6.1(ｂ)‥Ｔｈｅdistribu七ion　of　each　component　of　the　GdFe　film １０３
　　　　　on　the　film　surface.

６。l(c) The　depth profile　of　each　component　of　the　GdFe
　　　　　　film.

　　６．２　SEM　structure　of　ａ　fractional　edge　of　the　GdFe
　　　　　　film.

　　６．３　The　experimental　equipment　of　x-ray　diffraction
　　　　　　measurement.

]．03

104

:Ｌ０６

６．４　The　typical　diffraction　patterns　of　GdFe　films　at　　　１０７
　　　　various　elec七ron　current　for　ioniza七ion　工ｅ’

６．５　Reduced　density　functions　G(r) of　GdFe　films　　　　　　　１０９
　　　　(GdrFe・･1:3) .

６。６　Reduced　density　function　G(r) of　GdFe　film prepared　１１０
　　　　by　the　工CB　technique　as　compared　with　the　TbFe2
　　　　film　ｂｙ丿sputtering　method.

６．７ Reduced density func七ions G(r) of GdFe films

　　　（工ｅ゙３００ｍＡ）゜

６．８　FMR　spectra　of　GdFe　films (Gd:Fe　●　1:3) .

６．９　FMR　spectra of　GdFe　films （Ｉｅ　°３００　mA)゜

112

113

115

6.１０　SEM　structure　of　ａ　fractional　edge　of　the　Bi　doped　　１１８

　　　　　GdFe　film.

6.１１　Reduced　density　functions　G(r) of　GdFe　and　Bi　doped　１２０

　　　　　GdFe　films.

６．１２　Reduced　density　functions　G(r) of　the　GdFe:Bi　film　　１２２
　　　　　of　Bi　５．４　ａｔ．宅;．

６．１３　Reduced　density　functions　Ｇ (r) of　the　GdFerBi　film　　１２３
　　　　　of　Bi　22.2　a七．ｌ．

6.14　The　internal　effective　field　Ｈ　　　and　the　peak　to　　１２４
　　　　peak　value　of　the　absorption　ｉＲｔぷnsities　工　　　of
　　　　GdFe　films　with differen七　concentration.　pp

-VI-



LIST　OF　TABLES

TABLE

３。１　Source　temperatures　for　cluster　source:　Ｔ　　and　Ｔ

　　　　are　temperatures　corresponding　０.０１　and　１石　Torr　of
　　　　the　inner　pressures　in　the　crucible, respectively・

４．１　The　magnetic　and　crystallographic　properties　of　the
　　　　LTP　andQHTP　MnBi　films.

５。１　Curie　temperature　Ｔ　, the
　　　　Ｆ　and　the　figure　of^merit
　　　　films.

specific　Faraday　rotation
2F/a　of　Mn5Ni2Bi　and　MnBi

６．１　The　values　of　Ｈ ｆ″Ｋ　, g-factor of　GdFe　films　at
　　　　various　Gd/Fe　ｒＳｔ１り．　11

６。２　The　g-factor　of　Bi　doped　GdFe　films　at　various
　　　　content　of　Bi.

－Ｖ■■－

PAGE

　　１８

３９

８８

１１６

１２６



工　INTRODUCTION

　　　　　At　the　present　of　development　in　computer　technology.　there

is　an　increasing　need　for　improvement　in　七he　speed　and　capacity

of　the　mass　storage　technology.　　　Although　the　main memory　in　ａ

computer　is　being　replaced　by　semiconductor　devices, magnetic

recording　techniques　continue　to　dominate　in　the　area　where

large　storage　capacity　and　nonvolatility　are　required.　　　Further-

more, if　ａ　large　mass　memory　can　have　the　access　time more　com-

patible　to　the　cycle　time　of　the　central　processing　unit.　the

complex　hierarchy　of　the　memory　arid　storage　devices　and　the　as-

sociated　interface　electronics　employed　at　the　present　time　can

be　vastly　simplified.　　The　main　limitation　of　the　present mag-

netic　recotding　technology　lie　in　the　achievable　recording　den-

sity　and　the　required　relative　mechanical　motion.　　The　record-

ing　density　is　not　limited　by　the　resolution　of　the　medium　but

rather　by　practical　engineering　considerations　such　as　the

signal-to-　noise　ｒａヒｉｏ（Ｓ／Ｎ）ａｎｄ　difficulty　in　rapid　and　accu-

rate　positioning　of　the　inductive　transducer　with　respect　to　the

medium.　　　The　requirement　of　mechanical　motion　not　only　limits

the　speed　but　also　reduces　the　reliability.　　工ｔ　is　these　areas

of　weakness　of　the　conventional　magnetic　recording　that　optical

technology　can　offer　an　improvement.　　　utilizing　optical　effects

in　material　medium to　derive　the　read　out　signal　from　the　stored

infomation.　the　signal　is　not　limited　by　the　bit　stored　enegy

but　by　the　tolerable　read　beam　intensity.　　工ｎ　fact, information

bits　of　optical　diffraction　limited　size　have　been　written,

erased,　and　read　with　adequate　S/N.　　　Addressing　by　optical　beam

－１－



does　not　necessarily　involve　mechanical　motion　if　inertialess

beam deflection　and modulation　are　ｕｔｉ］Lized.　　since　the　record-

ing　transducer　and　medium　are　linked　by　an　optical　beam　at　ａ

distance, there will　be　no　mechanica:Ｌ　contact　or　wear　and,

therefore, improved　reliability.　　　The　advantages　of　七he　magne-

tic　recording　technology　and　optical　technology　are　thus　com-

bined　in　the　magnetooptical　memory.　　　工ｎ　order　effectively　to

utilize　七he　optical　beam　for　addressing, however, new　read-

write　physical　ef fec七ｓ　and　materials　ｍｕｓ七　be　explored。

　　　　　There　proposed　some　metalic　compound　materials　for　magneto-

optical　memory　devices, such as ＭｎＢｉ１）‾７），　rare　earth-transition

metal (RE-TM)　alloy , prepared　by the　conventiona:Ｌ　methods

involving　the　vaccum　evaporation, sputtering, etc.　　There　exist,

however, some　problems　to　be　solved　with　respect　to　each mate-

rial, such　that　uniformity　over　large　surface　area　is　unlikely

to　be　achieved　in　case　of　MnBi　films　and　that　the　magnetic　an-

isotropy　perpendicular　to　the　ｆｉ］．ｍ　surface　could　not　be　control-

lable　because　the　origin　of　the　perpendicular　anisotropy　has　not

been　clarified　in　case　of　RE-TM　alloy　thin　films, and　so　ｏｎ。

　　　　　Recently　there　has　been　much　interest　in　the　reseach　and

development　of　thin　film　devices　by　”工on-Based　Technique” ， since

七he　film　growing　process　was　found　to　be　intensified　in　the

presence　of　charged　particles　and　the　kinetic　energy　of　the

source　materials.　　The　object　of　ionization　is　to　utilize　the

inherent　properties　of　materials　by　giving　some　kinetic　energy

through　the　ionization　process.　　　Chemical　activity　includes

七he　film　formation　activity　and　the　enhancement　of　the　chemical

－2－
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reaction　by　ionization.　　The　presence　of　the　ｉＯｎﾀﾞzed　particle

in　the　evaporated　materials, even　without　acceleration　of　the

ionized　particles,　greatly　influences　the　critical　parameters

of　the　condensation　process　for　the　film　formation.　　Moreover,

adhesion　strength,　packing　density,　surface　morphology,　crys-

talline　state　and　structure　of　the　deposited　films, or　effi-

ciency　of　syntl:!esis　of　deposited　compound　materials, etc. are

improved　remarkably　by　the　acceleration　of　the　ionezed　parti-

cles
15)-20)

　　　　　From　the　standpoint　that　the　ionization　of　the　material　is

only　ａ　step　to　provide　themwith　some　kinetic　energy　or　to　en-

hance　their　chemical　activity.　it　is　not　always　necessary　to

ionize　each　atom and/or　all　of　the　atoms　if　ionized　vapour

aggregates, i.e.　cluster　can　be　produced.　　Based　on　this　idea,

the　工onized　Cluster　Beam (工CB) technique was　proposed　by　T.Takagi

in　1972
21）

Clusters　which　consist　of　about　５００　－　2000　indi-

vidual　atoms　loosely　coupled　together　are　generated　ｂｙ・an　adia-

baric　expantion　of　the　vapourized　material　through　こ!　nozzele.

Several　tens　per　cent　of　these　clusters　are　ionized　by　electron

bombardment　and　are　accelerated　to　ａ　substrate　surface.　　Both

ionized　and　neutral　clusters　are　broken　up　into　atoms　and　are

scattered　over　the　surface (migration　effects), resulting　in　ａ

great　improvement　in　the　crystalline　state　of　the　deposited

film.　　工ｎ　addition　　to　the　general　effects　of　accelerated　ions

in　the　ion-based　technique, the　enhanced　migration　effect　of

adatoms　after　bombardment　of　the　clusters　on　the　substrate　sur-

face　is　one　of　the　most　important　characteristics　of　this　tech-
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22), 23)

As　an　ionized　cluster　is　always　singly

charged,　i.e.　only　one　atom･in　ａ　cluster　is　ionized,ionized

clusters　possess　ａ　small charqe-to-mass ｒａヒio,which　reduces　the

charging　up　of　the　insulator　subs七rate　due　to　anaccumulation

of　positive　charge　and　also　eliminates　problems　caused　by　space

charge　repulsion　in　high　current　ion　beam　transport
24）

　　　　　In　this　thesis.　thin　films　of　compound　materials　for

magnetooptical　memory　applica七ion　are　prepared　by　using　the　工CB

technique　and　the　crystallographic　and　magnetic　properties　of

films　are　described.

　　　　　Chapter　工工　describes　the　concep七　〇ｆ　七hermomagnetic　record-

ing　though which　tne　information　is　ｗｒｉ七七en　or　erased　in　magneto-

optica:Ｌ　memory　and　material　requirements　for　magnetooptical

recording　are　also　described　with　respect　to　read, write　and

erase　process・

　　　　　Chapter　工工工　deals　with　the　outline　of　the　工CB　and　descrives

the　characteristics　of　the　practical　工CB　source　used　in　prepar-

ing　films　concerning　with　this　thesis.

　　　　　From　Chapter　工ｖ　to　Chapter ｖ工, films　of　MnBi, MnNiBi　and

GdFe　are　investigated　in　ｄｅ七ail.

　　　　　Chapter　ｖ工工　provides　the　concluding　remarks　of　this　thesis.
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工工　MAGNETOOPT工CAL　RECORD工NG

２．１　工ntroduction

　　　　Considering　magnetooptical　recording, the　basic　advantage

in　using　an　optical　beam　for　addressing　and　heating　source　lies

in　the　following　factors:　　　∧

　　　　１．　Addressing　resolution　is　the　diffration　limited　spot

　　　　　　　size.　　１　μｍbit　dimensions　are　conveniently　achievable,

　　　　　　　resulting　in　an　anticipated　packing　density　in　excess

　　　　　　　of　１０８　ｂｉｔｓ／ｃｍ２，at　２　um　center-to-center　spacing・

　　　　２．　with　an　optical　beam　for　addressing, the　readout　signa:Ｌ

　　　　　　　is　derived　from　the　beam　intensity, which　is　external

　　　　　　　to　the　memory　bit.　　　Thus, high　readout　S/N　together

　　　　　　　with　high　packing　density　is　possible.

　　　　3. Addressing　speed　is　limited　by　the　speed　of　deflection

　　　　　　　of　the　beam with　respect　to　the　memory medium.　　since

　　　　　　　an　optical　beam　is　inertialess, much　improved　access

　　　　　　　time　is　now possible　28) and　the　electronic　bandwidth

　　　　　　　of　the　servo　loop　can　be　realized.

　　　　４．　The　optical　transducer　is　maintained　at　ａ　distance　of

　　　　　　　the　final　lens　focal　length　away　from　the　memory medium.

　　　　　　　This　can　be　order　of　magnitude　increase　from　七he

　　　　　　　tranceducer-medium　apacing　required　for　conventional

　　　　　　　inductive　recording.　　　Therefore, the　head　crash　prob-

　　　　　　　lem　is　completely　eliminated.

　　　　5. Optical　beams　are　especially　suited　for　parallel　pro-

　　　　　　　cessing　addressing, new　approaches　of　memories　such　as
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　　　　　　　　the　holographic　recording　technique　are　made　possible.

　　　　　The　realization　of　optical　addressing　in　magnetic　record-

ing　requires　七he　development　of　read, write, and　erase　technol-

ogy　as　well　ａＳ‘)new　systems　approach.

２。２　Thermomagnetic　Recording

　　　　　TheＷｒｉ七紅１ｇ　and　reading　techni･ques　in　ｅｉ七her　ｄ：igital,D「

holographic　ＳｙＳ七ems　are　identical　in　principle.　　　The　writing

process　is　called　thermomagnetic　writing, which may　be　defined

　as　the　creation　of　an　image　on　the　magne七ic　medium by　first

heating　above　ambient　temperature　and　then　cooling　the　medium

in　ａ　magnetic　field.　　Although　several　different　techniques

based　on　different　magnetic　phenomena　may　be　used, the　七hree

most　common　techniques　are　七he　following:　(1) Curie　point　writ-

ing, in　which　the　area　of　　interest　is　heated　above　the　Curie

temperature　and　subdequently　cooled　either　with　or　without　ａ

bias　magnetic　field.　　Ａ　bias　field　is　not　required　if　the

demagne七izing　field　due　to　七he　unheated　regions　is　large　enough

to　produce　an　area　of　reversed　magnetization　and　hence　produce

the　desired　image. (2) Compensation　point writing, in which

ambient　temperature　is　normally　selected　to　be　slightly　above

the　compensation　temperature.　　The　coej.･cive　force　has　been

reduced　with　increasing　temperature　due　to　the　compensation　of

the　sublattice　magnetizations　and　sufficiently　for　an　reversed

bias　field　to　produce　the　image.　(3) Reduced　coercive　field

writing, in　which　the　heated　area　is　raised　to　ａ　temperature

below　the　Curie　temperature.　　　The　large　decrease　in　the　coer-
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cive　force　at　this　temperature　is　then　utilized　as　in　compen-

sation　point　writing.

　　　　　1.Curie　Point　Writing

　　　　　Theterm　”Curie　point writing”was　first　proposed　by

L.Mayer　２９）in　1958　to　describetheritiomagnetic　recording　in MnBi

films.　　Curie　point writing　is　ａmethod　in which　the　tempera-

ture　rise　in　七he　heated　spot　exceeds　the　Curie　temperature　of

the　medium.　　During　cooling　from　the　Curie　temperature, the

magnetic　closure　flux　as　well　as　the　applied　external　field　can

effectively　determine　the　direction　of　magnetization　of　the

heated　bit.　　工ｎ　ａ　medium of　thin　film　form with　easy　direction

of　magnetization　perpendicular　to　the　film　plane, the　closure

flux　is　in　the　direction　opposite　to　the　magnetization　direc-

tion.　　For　this　case, writing　from　the　surrounding　０　level　to

ａ　ｌ　level　requires　no　external　field.　　The　erasure　operation

involves　application　of　an　external　field　to　overcome　the

demagneヒization　field　to　effect　the　written　bits　to　be　erased

back　七〇　the　０　level。

　　　　　工ｎ　order　to　be　able　to　erase　ａ　spot　effectively　without

affecting　the　unheated　region, one　condition　must　be　satisfied:

the　demagnetization　field　must　be　less　than　the　coercive　force

of　the　medium。

　　　　　２．　Compensation　Temperature　Ｗｒｉヒing

　　　　　m　certain　ferrimagnetic　material　such　as　gadolinium　iron

garnet (Gd工G), gadolinium cobalt　and　gadolinium　iron　alloys　the

two　sublattice　magnetization　are　in　opposite　directions.　　At

certain　temperature.　called　the　compensation　temperature, the
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magnitude　of　these　sublattice　magnetizations　cancel　out　each

other　and　the　medium　ａｔ七ains　extremely　high　coercivity　Ｈｃ゛　　Ａ

few　degrees　away　from　this　compensation　temperature　the　coer-

civity　drops　and magnetization　switching becomes　easy.　　　This

is　the　basic　mechanism　for　the　compensation　point writing　tech-

nique.　　By　operating　the　medium　at　the　corapensa七ion　tempera-

ture, a　switching　field　is　applied　in　coincidence　with　ａ　laser

heating　pulse, which　allows　the　ｈｅａ七ed　spot　to　raise　above　ａ

temperature　at　which　the　coercivity　is　ｂｅ:Low　the　applied　switch-

ing　field.　　The　ｈｅａ七ed　spot　can　therefore　be　switched　in　one

direction　or　the　other　determined　by　the　applied　field.　　This

method　of　writing　has　been　experimentally　demonstrated　in　single

crystals　３０）ａｎｄ　thin　films　３１）ｏｆ　gadolinium　iron　garnet, and

thin　films　of　gadolinium　cobalt
14）

The　reading　process　is　accomplished　by　either　transmission

or　reflection　of　light
32)-34)

utilizing　polarized　light.

the　former　is　called　the　Faraday　effect　and　the　latter　is　called

the　Kerr　effect.　　Several　magnetooptical　effects　could　be　used,

ｂｕ七　the　polar　Faraday　and　the　polar　Kerr　effects　are　the

larges七．　　　The　Faraday　effect　results　from　an　interaction　of　the

ligh七　with　the　magnetization, which　causes　ａ　rotation　of　the

plane　of　polariza七ion　of　七he　light.　　　This　rotation　F (in　deg/cm)

is　proportional　to　the　path　length　and　to　七he　magnitude　of　the

magnetization　component　which　is　parallel　to　the　direction　of

light　propagation.　　　An　area ｗｉ七ｈ　reversed　magnetization　direc-

tion　consequently　reverses　the　sense　of　the　Faraday　rotation.

The　Kerr　effect　is　analogous　and　arises　from　an　interaction　of
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the　light　vectors　and　the　magnetizat ion　direction　at　the　media

surface.　　　Depending　on　the　system　configuration, either　effect

may be used。

　　　　　The　Ｗｒｉ七ing　process　involves　heating　and,for　an　unsup-

ported　film,　sinple　considerations　show　the　required　energy　to

be　proportional　to　the　product　of　the　specific　heat　with　the

neccessary　temperature　rise　divided　by　七he　optical　absorption

coefficient　ex .　　For　ａ　supported　film, the　situation　is　more

complica七ed.　　Ａ　one-dimensional　calculation　has　shown, that　as

ａ　result　of　significant　thermal　diffusion　into　the　substrate

during　heating, there　is　an　optimum　film　thickness　for　therrao-

magnetic　writing　and　that　this　thickness　depends　on　the　thermal

properties (specific　heat, thermal　conductivity) of　both　the

film　and　substrate　as　ｗｅ１:Ｌ　as a　３５）。

　　　　　The　optimum　thickness　for　maximizing　the　readout　signal　in

the　transmission　mode　is　not　identical　to　the　desirable　thick-

ness　for　maximizing　the writing　process.　　The　film must　be

thick　enough　七〇　maximize F,　but　thin　enough　so　that　the　light

used　for　reading　is　not　totally　absorbed.　　　Ａ　simple　factor

2F/a　has　been　traditionally　chosen　as　ａ　figure　of　merit　since

the　maximum　amount　of　detectable　Ｆ　is　achieved　in　one　optical

absorption　length.　　This　figure　of　merit　has　been　related　to

the　achievable　S/N　ratio
32)　　　Kecent　investigations　indicate

this　figure　of　merit　is　not totally　ｓｕｆｆｉｃｉｅｎｔ，３６）　but　for　the

present　study　this　oversimplified　expression　is　used　to　give　an

estimate　of　the　relative　signal　which　can　be　obtained　from diff-

ent materials.
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　　　　　２．３　Material　Requirement　for　Thermomagnetic　Recording

　　　　　The　detailed　requirements　on　materials　for　magnetooptical

recording　depend　on　the　particular　techniques　utilized　for　read.

write, and　erase.　　However, the　fact　七hat　the　basic　physical

phenomena　for　readout　is　the　magne七〇〇ptic　effect　and　for　writing-

erasing　is　the　thermomagnetic　effect　allows　us　to　make　ａ　general

assessment　of　the　material　requirements.　　工ｎ　optically

addressed　systems, where　七he　detection　of　the　ｒｏ七ation　of　the

plane　of　polarization　is　the　signal, a　large　Faraday　constant　is

required.　　　Very　１０Ｗ　absorption　of　the　beamwould　yield　ａ　maxi-

mum　signal, but　then　it　is　more･difficul七　to　heat　the　material

if　the　same　wavelength　is　used　for　writing.　　工ｔ　is　commonly

accepted　that　2F/aOi １°is　required　for　adequate　readout.　　since

in　all　ｍａ七erials,a　and　Ｆ　depend　on　temperature　andwavelength.

it　is　important　七hat　the　required　values　for a　and　Ｆ　are

achievable　at　room　temperature　and　in　the　convenient　visible

laser　wavelength　region。

　　　　　The　normal　orientation　of　magnetization　in　general　results

in　ａ　smaller　domain　size, and　therefore　higher　recording　den-

sity.　　　This　normal　orientation of　magnetization　relative　to　the

film　plane　suggests　that　large　positive　values　of　uniaxial　mag-

netic　aniso七ropy　are　required.　　That　is　if　Ｈａ°　2K/M , then

Ｈａ〉４７ｒＭｓ
″
where　Ｋｕ　is the　uniaxia:Ｌ　anisotropy　constant　and　４７１ＭＳ

is　the　demagnetizing　field　of　the　thin　film.　　０ｆ　course　the

thin　film must　be　prepared with　the　easy magnetiza七ion　axis

oriented　normal　to　the　film plane.　　This　is　one　of　the　most

severe　and　important　requirements.
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　　　　　since　it　is　impractical　to　confine　an　applied　magnetic

field　to　an　area　of　the　memory　bit, the　switching　field　normally

covers　ａ　much　larger　area.　　　The　optical　beam　is　used　to　select

the　micrometer　size　bit　to　be　heated within　this　area 工ｔ　is

therfore　important　to　have　the　switching　field　well　below　the

medium　coercivity　Ｈｃ″so　that　the　surrounding　film　is　not

switched.　　工ｎ　the　thin　film case. ≪c　is　nearly　inversely　pro-

portional　to　the　film　thickness.　　Thin　films　are　preferred　from

the　coercivity　consideration.　　工ｎ　ａ　magnetic　medium where　the

hysteresis　is　not　essentially　square, the　remanent　magnetiza-

tion　can　be　perturbed　by　七he　presence　of　the　external　field

even　at　values　well below　Ｈｃ°　　since　the　magnetic　field　is

present　if　neighboring　bits　are　being　written　or　erased, this

field　can　cause　the　unheated　bits　to　follow　ａ　minor　loop, lead-

ind　to　partial　demagnetization　and　reduction　of　readout　signal.

工ｆ　the　medium　possesses　ａ　square　hysteresis　loop, or　one　that

shows　essentially　constant　magnetization　independent　to　the

applied　field with　ａ magnitude　below　Ｈｃ″there　is　no　danger　of

losing　the　remanent　magnetization.　　This　ensures　the　full

readout　signal　of　the　stored　information。

　　　　　The　minimumbit　size　that　will　be　stable　is　ａ　function　of

the　material　parameters.　　　Minimization　of　the　total　free　energy

in　ａ　magnetized　spot　has　been　evaluated　by　R.Cohen　and

S.Mezrich　37) The　influence　of　the　magnetic　film　parameters

on　the　domain　size.　for　ａ　film　thickness　much　greater　than　the

spot　diameter, is　given　by　the　approximate　expression
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where　ｄ　is　the　domain　diameter, t　is　the　film　thickness, r　is

the　number　of　interacting　neighbour　bits, and　ａ　is　the　lattice

constant ･　　　For　example, with　a　1000　A　thick MnBi　film. the

ｃａ:Lculated　minimum　size　spot　is　1000　A which would　allow　ａ　den-

sity　of　１０
１０

bits　/cm .　　　工ｎ　practice　ａ　realistic　spot　size　is

slightly　less　than　１　ym, but　even　this　implied　bit　density (

１０８ ｂｉｔｓ／ｃｍ２ ）ｉｓ　not　realizable　because　of　the　spreading　of　the

heat　in　the　plane　of　the　film during writing.　　Ａ practical　bit

densi七ｙ　is　about　１０６　ｂｉｔｓ／ｃｍ２．　　　Such　high　bit　densities　place

stringent　requirements　on　the　uniformity　of　the　film　for　bit-by-

bit　addressed　memories.
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工工工　工ＯＮ工ZED　CLUSTER BEAM　TECHN工QUE　21)-24), 38)-55)

　　　　　３．１　Introduction

　　　　　The　工onized　Cluster　Beam (工CB) technique　has　been　developed

by　T.Takagi　et　ａ１．　　Ａ　schematic　diagram of　these　sources　is

shown　in Fig.3.1。

　　　　　For　七he　工CB　deposition, metal　or　semiconductor　vapour　to

be　deposited　is　ejected　into　ａ　high　vacuum　chamber　through　the

small　nozzle　of　ａ　special　crucible　in which material　is　vapour-

ized　at　high　temperature.　　The　temperature　of　the　crucible　is

ｃｏｎ七rolled　to　maintain　the optimum vapour pressure,　ｕｓｕａｌｌｙ１０’２

to　several　Torr.　　The　clusters　are　formed　by　super　condensa-

tion　phenomena　due　to　the　adiabatic　expansion　through　the

nozzle.　　　The　clusters　contain　５００　－　2000　atoms　loosely　coupled

together, which　is　different　from　the　droplet (liquid　particle)

in　that　the droplet　contains　５　× １０８　－　５　×　１０９　atoms　per　drop-

let　closely　coupled　to　each other　56)-60)　　　The　clusters　are

ionized　to　be　singly　charged　by　electron　bombardment　in　the

ionization　electrode　assembly　located　above　the　crucible.　　The

cluster　ions　are　accelerated　toward　the　substrate　by　ａ　negative

high　ｐｏ七ential　applied　to　the　accelerating　electrode.　Besides

the　ionized　clusters, neutral　clusters　which　remain　unionized

during　flow　in　the　ionization　region　move　toward　the　substrate

at　ａ　ejection　velocity　and-without　acceleration　by　the　applied

voltage。

　　　　　Compared　with　other　atomic-　or　molecular-ion-based　techni-

ques　such　as　sputter　deposition, ion　plating, etc., one　of　the
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attractive　features　of　the　工CB　technique　was　as　follows:　When

the　cluster　is　broken　at　its　arrival　on　the　substrate, each　atom

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－of　the　cluster　has　an　average　energy per　atom of　Ｅ　゛Ｑｖａ／Ｎ″

where　Ｑ　is the　electric ｃｈａｒｇｅ″Ｖ&　is　the　acceleration voltage,

Ｎ　is　the　cluster　size (number　of　atoms　in　ａ　cluster).　　By　con-

trolling ｖａ″ｉｔ　is　possible　to　provide each　atom with　an energy

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－high　enough　for　surface　diffusion (E　●　１　eV)but　not　sufficient

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－for　inducing　defects　in　the　layer (Eく　５　ｅｖ）．　　By　monitoring

the　electric　current, it　can　be　shown　that　　although　the　charge

on　the　cluster　is　sufficient　to　influence　film　formation, the

actual　electric　charge　content　in　the　total　cluster　is　very　lov.

These　features　open　the　energy　range　of　ｌ　ｔ０　２０　eV　per　atom　to

investiqation, whereas　space-charge　spreading　effects　require

the　accessible　energy　range　to　be　as　high　as　possible　for　depo-

sition　using　charged　atomic　or　molecular　ions　to　ensure　proper

beam　focusing and　the　maximum intensity　５３）・

　　　　　From　the　fact　mentioned　above, the　工CB　technique　seems

to　be　very　promising　for　the　deposition　of　the　intermetalic

compounds　concerned　with　this　thesis.　　　　　Moreover　the　reactive

ionized　cluster　beam (R一ｴCB) technique, which　Is　ａ　modified　one

of　the　工CB　technique　to　combine　the　source　material　with　reac-

tive　gas ｆ　will　be　useful　for　the　deposition　of　solid　and　gas

phase　materials　to　be　required　for　ａ　magnetooptical　memory

material　in　ａ　future.

　　　　　For　each　工CB　and　Ｒ一ｴCB　type.　ａ　single　and　ａmultiple　cru-

cible　system　can　be　considered.　　　The　single　crucible　system

is　available　for　the　deposition　of　ａ　single　element　and　some
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compound　materials,　whose　vapour　pressures　are　almost　equal・

The　multiple　crucible　system.is　used　in　the　case　that　the　vapour

pressure　of　the　composite　element　is　different。

　　　　　工ｎ　this　thesis,the　multiple　crucible　system　is　used　to

obtain　ａ　stoichiometric　composition　because　the　vapour　pressure

of　the　composit　e.g.　Mn　and　Bi, Gd　and Fe, differs　so　:Large　that

the　reproducibility　of　film　formation　could　not　be　achieved with

ａ　single　crucible　ｓｙｓ七em.

　　　　　３．２　General　Description　of　The　工CB　System

　　　　　3.2.1　Generation

　　　　　Ａ　cluster　source　used　is　ａ　cylindrical　nozzle　source.

The　　dimensions　and　factors　for　design　of　七he　cluster　source

are　different　from　those　of　molecular　beam　source　as　follows:

The　Ｃ:Luster　grow　by　collisions　with　the　surrounding　vapourized

atoms　in　the　nozzle　region, where　the　nozzle　diameter　Ｄ　has　to

be　larger　than　the　mean　free　path　λ　of　the　atoms　in　the　cruci-

ble.　　工ｎ　order　to　make　the　adiabatic　expantion　more　effective,

the　nozzle　diameter　is　reduced　to　Ｓａ七isfy　the　condi七ion　that

the　ratio　of　the inner ｌpressure　ＰＯ of　the　crucible　to　the　vapour

pressure　Ｐ　outside　the　crucible　is　larger　１０‾‘, and　it　is　also

desirable　for　Ｄ　to　be　larger　than　the　nozzle　thickness　L, that

is.　Ｌ／Ｄ＜　１．　　Ａ　simple　nozzle　shape, e・ｇ．　ａ　cylindrical　type

with　ａ　diameter　Ｄ　＝　０．５　－　２．０　mm　is　found　to　be　enough　to　form

ａ　cluster　beam with　ａ　high drift　velocity
61）

The　range　of　the　source　temperature　necessary　to　obtain
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the　required　pressure　ＰＯ for　several･materials　is　listed　in

Table　3.1.　　These　are　determined　from　the　inner pressure　ＰＯ

in　the　crucible corresponding　to　１０‾２　and　１０　Torr・
ｆ　respective-

１ｙ．　　　since　the　source　temperature　in　the　工CB　technique　is　re-

quired　to　be　higher　than　that　used　in　the　conventional　methods ，

the　technique　of　the　direct　resistive　heating　of　the　source　or

of　heating　by　electron　bombardment　are　used　in　ｈｅａ七ing　of　the

crucible.

　　　　　3.2.2　Ionization

　　　　　The　cluster　beam　is　ionized　mostly　to　be　singly　charged　by

electron　bombardment.　　The　ionization　energy　of　ａ　cluster　is

estimated　to　be　somewhat　lower　than　that　of　the　single　atom

but　higher　than　the　work　function　of　the　bulk　material　of　the

same　element, since　the　binding　energy　　of　an　electron　is　con-

sidered　to　be　reduced　by　the　interaction　between　the　condensed

atoms.　　turrher, a　cluster　has　ａ　much　larger　ionization　cross

section, and　it　increases　as　about N^'^-^　for　larger　clusters

(Ｎ　＞50)
62）

Therfore, a　cluster　is　effectively　ionized　by

electron　bombardment.　　The　electron　current　for　ionization　of

Ｏ　－　５００　mA　is　found to　give　the　ionization　ratio　of　Ｏ　－　５０　１ ４４）。

　　　　　Figure　３．２　shows　the　ionization　part　of　the　ICB　apparatus.

The　height　h'　of　the　electron　accelerating　electrode　Is　designed

to　be　so　large (h'　> a) that　the　high　electric　field　to　accel-

erate　the　clusters　does　not　influence　the　electron　current　for

ionization.　　工ｎ　addition, the　filament　which　emit　electrons

for　ionization　are　designed　to　be　in　ａ　square　shape　in　order　to
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Table　３．１　Source　tempera七ures　for　cluster
source:　Ｔ
－－一一一一－　－　　…‥･
tures　correspon

re　tempera-

　to　0.01　and

１０　Torr　of　inner　pressures　in
the　crucible, respectively.

MDteri()1

Mn

Bi

Ni

Cu

Gd（

Fe

T

「
(K)

est.)

1210

945

1800

1530

1600

1750

－18－

＼(K)

1695

1350

2430

2140

2220

2390
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Fig.　３．２　Schematic　diagram　of　the　ionization
　　　　　　　　　part.
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avoid　radial　concentration　of　the　electrons　which would　occur

with　ａ　circu:Lar　filament.　　The　square　geometry　results　in　spa-

tially　uniform　ioniza七ion　of　the　cluster　beam, which　is　desir-

able　to　obtain ａ　uniform　film.
44),63)

　　　　　　3.2.3　Acceleration

　　　　　　The　ionized　clusters　are　accelera七ed　by　the　high　electric

　field　toward　ａ　subs七rate　and　deposited　on　it.　　The　optimum　ac-

celeration voltage　depends　on　other　deposi七ion　parameters　such

　as　the　substrate　temperature　and　especially　ｗｉ七ｈ　the　crystal

struc七ure　which　determines　the　epitaxial　growth.
15),64)

example, the　epitaxial　growth　of　si　on　Si　substrate　was

achieved　at　acceleration　voltage ｖａ

tempera七ure　'^s　°６２０°Ｃ）
22）

ｆ

For

of　6 kV (at　the　substrate

likewise　epitaxial　films　of　si　on

sapphire　34) InSb　on　sapphire, and　GaAs　substrate　were　Ob-

tained ａｔｖａ°４　ｋｖ（　'^s °７６０°Ｃ　）″ｖａ°４　ｋｖ（　'^s　°４００°Ｃ　）″

and ｖａ ゜　４　ｋｖ（　Ｔｓ ＝　５５０°Ｃ　), respectively
42）

The　epitaxial

grov゛th of　ZnO　on　sapphire was　obtained　゛ｌｔ ｖａ　°　１　ｋｖ(　'^s　°２３０°Ｃ)

using　the　Ｒ一ｴCB　technique,　where　reactive　gas　is　combined with

the　standard　工CB
15),49)

　　　　　On　the　other　hand,for　the　c-axis　oriented　film　growth　of

MnBi, ZnO　and　BeO　onto　an　amorphous　substrate, additional　accel-

eration　voltage　was　not　necessary
49)-51)

Good　quality　films

showing　ａ　hexagonal　structure　could　be　obtained　using　the　energy

corresponding　to　the　ejection　velocity　of　the　clus七ers　alone.

工ｎ　addition,because　ａ　cluster　has　about　ａ　thousand　times

larger　than　that　of　an　atom, it　should　be　noted　that　even　for
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the　acceleration　potential　of　ａ　few　kv.　the　energy　of　each　atom

is　stil:Ｌ　only　in　the　order　of　ａ　few　eV.　　No　space　charge　forces

have　been　observed which　affect　the　transport　process　of　the

clusters. This　can　be　explained　by　the　small　charge-mass　ratio

and　七he　short　distance (　　へ，１５　cm　)from　the　cluster　ion　source

to　the　substrate.
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Fig.　３･．４　The　potential　layout　and　power
　　　　　　　　supplies　of　the　工CB　source.
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　　　　　３．３　characteristics　of　the　ICB　System

　　　　　工ｎ　this　section, the　characteristics　of　the　practical　工CB

　　　　　　　used　in　preparing　films　are　described　in　ａ　case　of　Mn

and　Bi　sources　by way　of　example.

　　　　　3.3.1　The　ICB　System used　in　this　study

　　　　　The　multiple　crucible　system was　employed　in　order　to　make

the　cluster　beams　of　materials　having　the　vapour　pressures　dif-

ferent, as　mentioned　previous　section.　　Figure　３．３　shows　the

schematic　diagram　of　the　deposition　system, in　which　two　ion

sources　are　assembled　to　cross　the　cluster　beams　on　the　subst-

rate　surface.　　　Each　beam　reaches　the　substrate　at　an　angle　of

１６°to　the　substrate　normal.　　工ｎ　this　apparatus, the　substrate

is　held　at　ground　potential　in　order　that　the　acceleration　volt-

age　of　each　material　can　be　controlled　individually.　　The

potential　layout　and　power　supplies　are　illustrated　in　Fig. ３．４。

　　　　　The　chamber　is　evacuated　with　ａ　6" oil　diffusion　pump (

1200　1/sec　) backed　with　Ｌｉｑ°Ｎ２　cold　traps.゛゛ater　cooling　baf-

fles　and　ａ　rotary　pump.　　　Typical　base　pressure　for　this　depo-

sition　chamber　is　４　× １０‾６　Torr.　　The　operating　pressure　during

deposition　was　typically　６　へｊ　８　×　１０‾６　Torr.　Detailed　assemblies

of　each　part　of　the　工CB　system　are　described　in　accordance　with

the　previous　section.

　　　　　Ａ　crucible　and　ａ　resistive　heatingwall　are　made　of　dense

and　high　purity　graphite （　apparent　density　１．１ g/cm , ash　con-

tent　２０　ppm.　), as　shown　in Fig. 3.5.　　The　crucible was　heated
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Fig.　３．５　Ａcrucible and　ａ

　　　　　　　　used　in　the　工CB
resistive　heating　wall
source.
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Fig. 3.6　The

　　　　　　　　　工CB

view　of　七he　ionization　units　of　the
source.

Fig.　３．７　The　view　of　the　substrate　holder, the　cru-
　　　　　　　　　cible　heater,the　acceleration　electrode
　　　　　　　　　and　the　shutter.
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by　the　direct　current　heating　of　the　wall, and　the　temperature

of　the　wall　was　measured with　an　optical　pyrometer　or　an　thermo-

couple　brought　into　direct　contact　with　the　wall, when　the　tern-

perature　was　needed　not　so　high (　Ｂｉｚへ，9000C　）．　　Thetempera-

ture　reaches　１８ ００　°Ｃ　　when　the　wall　is　supplied　with　ａ　current

of　２５０　Ａ．　　The　resistive　heating　wall　is　surrounded　by　radia-

tion　shields　made　of　　七antalum　plate (　thickness　０．１　mm　) , water

cooled　copper　pipes　and　copper　blocks (　thickness　２　mm　）ｉｎ

order　to　avoid　the　problems　caused　by　the　heat　radiation.

　　　　　The　filament　which　emits　electrons　for　ionization　and　the

electron　accelerating　electrode　are　made　of　tungsten wire　of

０．５　ｍｍφ　and　０．４　ｍｍφ,respectively.　　These　ionization　elements

are　supported　in　ａ　sus　blocks ， as　shown　in　Fig. 3.6, in　which

the　ionization　units　are　mounted　on　the　copper　blocks　of　cru-

cible　units.

　　　　　The　substrate　holder　is　held　at　ground　potential　as　well

as　the　acceleration　electrode, and　over　which　the　substrate

heater made　of　tantalum wire (　０．６　ｍｍφ　)with　゛ｌｎ　AI2O2 (alumina)

insulator　is　assembled　together, as　shown　in　Fig. 3.7.　　The

substrate　temperature　can　be　raised　up　ｔ０　４００°Ｃ　and　measured

by　ａ　chromel-alumel　thermocouple。

　　　　　3.3.2　Characteristics　of　the　ICB　System

　　　　　This　section　describes　the　deposition　rate, the　ion　cur-

rent　（工. ) and　their　spatial distribution with employing　an　ａｃ‾

celeration　７０１ｔａｇｅ（ｖａ）″ａｎ　electron current　for　ionization
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（ｌｅ）　and　an　ionizatin voltage (V ) as　parameters.　　The　ion

current　工. was　measured　with only ａ aluminum plate (　４０ｍｍφ　）

and　there　are　some　overestimate　caused　by　the　secondary　elec-

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●tron　emitted　from　the　plate in　the　obtained　value　of 工ｉ°

　　　　　　Ion　current　of Mn　and　Bi　clusters　were measured　at　the

　condition　that　Mn　was　heated　at　1650　°C, Bi　８５０　°Ｃ　and　the

　nozzle　diameter　were　０．６　ｍｍφ(Mn), 0.4　ｍｍφ(Bi).　　Figure　３．８

　shows　工ｉ　as　ａ　function　of ｖｅ with　工ｅ ° １００mA and ｖａ　°１　ｋｖ’

　For　both　case　of　Mn　and Ｂｉ″工ｉ　decreases　monotonical:1-y　with

　increasing ｖｅ″and　this　tendency　is similar　to　the　ionization

　characteristic　of　mono　atom　except　for　the　region　below ｖｅ　°

　２００　Ｖ．　　Figure　３．９　shows　the　relation　between 工.and　工ｅ　with

constant V　゛　２００　ｖ　andｖａ　°１　kV.　　For　both Mn　and Ｂｉ″工ｉ

　increases　monotonically　with　increasing　工ｅ″which　is　predicted

　from　the　following　equation.

N. ゜ＮＯ°Ω（Ｅｂ）゜ｖｂ゛ｎｂ°ｉｃ (3.1)

where　Ｎｉ is　the　density　of　cluster　ions　proportional　to　工ｉ″ＮＯ

is　the　density　of　neutral　clusters　ejected　through　the　nozzle.

Ω（Ｅｂ）　is　the　crosssection　for　iohization.　１１ｂ　is　the　density

of　electrons　for ionization″Ｅｂ and ｖｂ are　the　mean　energy　and

the　mean velocity　of the　electrons　for　ionization, and　てｃ　is

the　lifetime　of　cluster　ions.　　Figure　3.10　shows　the　relation

between　工ｉ　and ｖａ with　constant　工＿　＝　１００　mA, and ｖ－＝　２００　Ｖ．
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工ｎ　ａ　case　of　Mn　clusters,　工．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・ is　proportional　to V 1/^　while

工ｉ　of Bi　clusters　is　saturated　ａｂｏｖｅｖａ°　５　ｋｖ’・　The　spatial

distribution　of 工ｉ　at the　substrate　measured by　ａ　current　prove

is　shown　in　Fig. 3.11.　　The measured　line was　taken　as　the

line　between　two　intersections　of　the　substra七ｅ　plane　and　cen-

ters　of　two　工CB　source.　　The　spatial　distributions　differ　ａ

little　in　center　positions, but　the　total　current　is　almost

uniform　in　the　area　十　３　ｃｍ。

　　　　　Deposition　rate　of　Mn　and　Bi　were　measured　at　the condition

of ｖｅ ° ２００Ｖ″工ｅ°　１００　mA　and　derived　from deviding　ａ　film

thickness　by　ａ　deposition　time.　　Film　thicknesses　were　meas-

ured　by　ａ　interferometer.　　　The　arrangement　of　Mn　and　Bi　cruci-

ble　and　the　notation　of　positions　in　substrate　plane　are　illus-

trated　in　Figs. 3.12.　　工ｎ　Figs. 3.13 (a) and (b)/七he　deposi-

tion　rate　of　each material was　measured　at　the　positions　denoted

in　Fig. 3.12　taking ｖａ　゛１ｓ　゛１　parame七er.　　The　average(positions

from Ａ to　工　) deposition　rates　deribed　from Figs. 3.13 (a) and (b)

were　shown　in　Fig. 3.14.　　The　deposition　rate　of　Mn　clusters

exhibits　the　maxima　ａｒｏｕｎｄｖａ　°　１　kV, while　those　of　Bi　clusters

is　nealy　constant.　　Taking　account　of　the　melting　point　of　Bi

as　low　as　２７１　°C,it　is　likely　said　that　the　reevaporation　of

Bi　was　taken　place　by　the　accelerated　particles.

　　　　　３．４　SunuTiary

　　　　　By　using　the　工CB　technique,thin　films　of　intermetalic

compounds　are　successfully　obtained with　good　uniformity･

since　the　工CB　technique　is　classified　as　one　of　the　ion-based
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technique, the　deposition　process　in　ａ　high　vacuum　is　basically

stable　and　reliable.　　Reproducibility　of　the　film　formation

and　the　stoichiometry　of　七he　film composition　are　achieved　by

controlling　the　deposition　parameters.　　Moreover, the　physical

and　crystallographical　characteristics　of　the　deposited　films

can　be　adjusted　suitablly　for　the　magnetooptical　recording　mate-

rial　by　controlling　these　parameters　according　to　the　　source

material　and　the　substrate.
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でＥｊMnBi ＦエLMS

　　　　　４．１　Introduction

　　　　　4.1.1　Crystallographic　Phases　of　MnBi

　　　　　MnBi　possesses　two　crystallographic　phases:　the　low　tempe-

rature　phase (LTP) is　ferromagnetic　and　has　ａ　NiAs　structure,

as　illustrated　in　Fig. 4.1, with　ａ　Curie　temperature　of

３６０°Ｃ　65)　　　Beyond　this　temperature　ａ　first　order　transition

take　place　with　some　of　the　Mn　atoms　occupying　interstitial

site　(trigonal　bipyramidal　hole　with　coordination number ５　） 66)

resulting　in　the　high　temperature　phase (HTP) which　has　ａ　dis-

torted　NiAs　structure　of　ｏｒ七horhombic　ｓｙｓ七em.　　The　amount　of

the　ｉｎ七erstitia］L Mn　atoms　are　estimated　as　９ ．９　･１by　Ｂ．Ｗ．Ｒｏｂｅｒｔｓ６７）

and　　１５
ｊ　by

Ａ．Ｆ．Ａｎｄｒｅｓｓｅｎ６８）．　　　工ｆ　the　medium　is　then　properly

quenched, this　HTP　can　be　retained　at　room　temperature.　　This

quenched　high　temperature　phase (QHTP) is　also　ferromagnetic

with　ａ　Curie　temperature　of　１８０　°Ｃ．

　　　　　4.1.2　Magnetic　properties

　　　　　The　temperature　dependence　of　the　magnetization　has　raeas-

ured for both the LTP and the QHTP ItoBi films by D.Chen et ａ１．65)

as　shown　in Fig. 4.2.　　The　saturation　magnetization　４７ＴＭＳ　of

LTP　and　QHTP　MnBi　films　at　room　temperature were　obtained　as

７．２×　１０３　and　５．５　×　１０３　(Gauss),respectively.　　The　magnetic

easy　axis　of　MnBi　aligns　in　parallel　with　the　c-axis, and　the

uniaxial　anisotropy　constant Ｋｕ　isestimated　to　be　11.2　χ　１０６

(erg/cm )　at　room　temperature
69)　　　Moreover,

it　is　observed
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Fig.　４．１　Crystal　structure　of　ａ　NiAs　type.
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(b) QHTP

Fig.　４．２　The　temperature　dependence　of　the
　　　　　　　　magnetization　of　the　LTP　and　the

　　　　　　　　(⊇HTP　MnBi　films.

Table　４．１　The　magnetic　and　crystallo-

　　　　　　　　　graphic　properties　of　the　LTP
　　　　　　　　　and　QHTP　MnBi　films.

LTP QHTP

沈沈謬｢゛ic
NiAs

DISTORTED
NiAs

c･(A*) 6.126 6j16 6.086 5.97 u.e

a･（〃） 4.290 4.286 A.3A IIB

b･（AI） - - - - S.7

Curie

Temperature(゜C） 360 180

Fig.of merit at
6328 A* (deg.) 3.0 - 3.6 U - 1.6

47tMs (Gauss) 7200 5500
Coercivity(kOe) 0.75 - 2 ２－４

Field　to
Saturation ( kOe }

３－４ ４－６

な唱c｡

Mn ato乙，）
４ 3.84tQ03 1.17 3D7tOjOA
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that　the　anisotropy　constant　of　MnBi　between　room　temperature

and　３６０　°Ｃ　remainsapproximately　constant.　　The　coercivity　≪c

and　the　magnetic　field　to　saturation which　characterize　the

magnetic　ｈｙｓ七eresis　of　MnBi　films　were　also　obtained　by　several

authors
70)-72)

　　　　　These　magnetic　as　well　as　crystallographic　properties　of

the　LTP　and　the　QHTP　MnBi　films　are　given　in　Table　４ 。１．

　　　　　4.1.3　Historical　Background　in　the　study　of　MnBi　Films

　　　　　Ａ　MnBi　thin　film was　first　prepared　by　H.J.Williams　et　al.

by　using ａ　conventional　vacuum　evaporation　in　1957
74)　　The

method　of　film preparation　reported　by Williams　et　al. is　as

follows:　Ａ　layer　of　manganese　and　then　ａ　layer　of　bismuth　are

deposited　sequentially　on　ａ　glass　substrate.　　This　composit

film　is　sealded　off　in　ａ　Pyrex　tube　and　annealed　at　temperatures

ranging　from　２２５　ｔ０　３５０　°Ｃ　for　three　days.　　　Films　prepared　in

this　manner　were　not　uniform and　continuous, although　the　c-axis

as　well　as　the　magnetization　were　perpendicular　to　the　film

surface.　　　They　also　proposed　the　recording　method　that　the

writing　process　was　done　by　ａ　magne七ic　needle　and　the　reading

process　by　the　Faraday　effect.　　L.Mayer　has　studied　the　nucle-

ation　process　in　films　by Williams'　method, and　carried　out　the

Curie　point writing　on　MnBi　films　by　ａ　hot　needle　and　ａ　electron

beam
29),75)

However, it was　concluded　七hat　nucleation　of

MnBi　starts　on　random　sites, resulting　in　ｆｉ]．ｍ　growth　being　un-

controllable　and　ａ　long　annealing　time　being　required.

　　　　　With　development　of　optical　technology, especially　with
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the　advance　in　laser　technology, the　magnetooptical　recording

was　proposed　by　D.O.Smith　in　1967　７６） ． Laser　beam　is　addressed

on　the　memory　system, and　then　used　as　ａ　heat　source　in　the

writing　process.　　　The　reading　process　is　accomplished　by　either

transmission　or　reflection　of　the　same　laser　beam.　　With　ａ

pulsed　He-Ne　laser　beam, D.Chen　et ａ１．１）　have made　Curie point

　　　　　ｊwriting　on　MnBi　films　prepared　by　ａ modification　of　the　Williams

method.　　The　major　difference　between　them　lies　in　the　fact

that　the　bismuth　layer　was　deposited　prior　七〇　the deposition　of

the　manganese　layer.　and　the　annealing　time　was　reduced　consid-

erably　from　ａ　few days　to　ａ　few minutes　or　ａ　few　hours.　　Sub-

sequently, many　studies　have　been　reported　for　the　memory　appli-

cation　of　ａ　high　density.　　　The　ｓ七udies　deal　with　the　writing

mechanisms ,　the　magnetization　within　ａ　written　ｂｉｔ３），ｔｈｅ

relation　between　ａ　shape　of　ａ written　bit　and　the　film　thick-

ness ,　the　techniques　of　ａ　writing　or　erasing ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ２）″５）″７８），

modifications　of preparing　ｍｅｔｈｏｄｓ６）″７）″７９），　domain　nucleation

ｐｒｏｃｅＳｓｅＳ６）″７）″８０）‾８３），　magnetizing　ｐｒｏＣｅｓＳｅｓ７１）″８３），ｌｔｈｅ　struc-

ture　of　magnetic　domains″84)　and　the　thickness　dependency

of　coercivity　and　demagnetizing　ｆｉｅｌｄ４）″７３）ｅ七Ｃ．　　　At　present.

however,　the　films　prepared　using　the　conventional　vacuum　evapo-

ration　involve　many　problems　to　be　solved, especially　from

viewpoint　of　ａ　film uniformity　over　ａ　large　area　and　ａ　stabi-

lity　in　read, write, and　erase　over　an　essentially　number　of

cycles.　　　Uniform　films　of　large　area　are　difficult, if　not

possible, to　be　prepared　by　the　method　mentioned　above, in　which

the　double　layer　of　manganese　and　bismuth, in　principle, are
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annealed　so　that　the　･nucleation　of　MnBi　crystallite　is　not　pre-

cisely　known　to　us.　　Moreover, the　reproducibility　of　ａ　film

formation　could　not　achieved　yet, which was　pointed　out by

Mayer
85）
and　G.Lewicki　et　ａ１．

82）
工ｎ　addition, the　adhesion

strength　between　ａ　film and　ａ　substrate　is　ａ　important　charac-

teristic when the phase transformation LTPrl QHTP causes the

strain　of　ａ　film　in　the writing process　and　the　phase　trans-

formation　LTP　　QHTP　of　ａ written　bit　seriously　limit　the　ｒｅ:Lia-

bility　of　MnBi　films　for　memory　storage　planes.　although　this

transformation　does　not　affect　information　stored　in　the　films.

The　transformation　of　LTP　to　QHTP　is　quite　rapid.　　The　reverse

transformation　is　slower;　ａ　time　constant　Ｑ，２　years　at　room　tern-

perature　has　been　estimated

practica:Ｌ　memory　system.

65）
This　is　too　short　for　ａ

　　　　　４。２　Film　Preparation

　　　　　Filmpreparation　of　MnBi　by　the　工CB　technique　was　made　by

the　deposition　of　the　accelerated　Mn　and　Bi　clusters　onto　ａ

glass　substrate.　　The　source　materials　of　Mn　and　Bi　are　mounted

in　separate　crucibles, and　they　are　heated　at　1620　°Ｃ　and　８８０

°C, respectively, to　obtain　ａ　stoichiometric　composition。

　　　　　工ｎt゙his　experiment, the　Mn　and　Bi　composite　films　are　depo-

sited　simultaneously　under　the　condition　of　electron　current 工ｅ

for　ionization　４０－１００　rtiAwith　no　additional　acceleration　voltage

of　ionized　clusters.　　工ｔ　should　be　noted　that　even　the　neutral

clusters　have　their　kinetic　energy　of　about　１２０　eV　corresponding

to　their　ejection　velocity　61) Ａ　silicon monooxide protection
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Fig. 4.3　Magnetic　domain　configurations　of　MnBi　films
　　　　　　　　　prepared　by(a)the　工CB　technique　and (b)the
　　　　　　　　　conventional　vacuum　deposition.
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layer　is　coated　by　the　evaporation.　　　The　annealing　temperature

is　up　to　the　Curie point (360　°C) for　ａ　few minu七es　to　ａ　few

hours.

　　　　　４．３　Evaluations　of　MnBi　Films

　　　　　4.3.1　Crystallographic　and　Magnetic　Properties

　　　　　studies　have　been　made　of　magnetic　domain　configurations

of　thin　MnBi　films　annealed　under　various　conditions.　　Obser-

vation　of　domain　ｐａ七七erns　were　achieved with　ａ　polarizing micro-

scope　with　reflecting　light　by　employing　the　Kerr　effect.　　工ｎ

Fiqs. 4.3 (a) and (b), a　typical　magnetic　domain　structure　of

MnBi　film　deposited　simultaneously　with　Mn　and　Bi　by　the　工CB

technique　onto　ａ　glass　substrate, followed　by　annealing　at　３００

°Ｃ　for　３　hr., is　compared　with　that　of　the　film　deposited　simul-

taneously　by　the　conventional　vapour　evaporation　without　ions.

The deposition　conditions　in　the　工CB　technique　゛゛ere　工(electron

current　for　ionization)=　100mA　and V (acceleration　ｖｏ１七age)゜Ｏ″

and　the　vacuum during　deposition is　in　the range　１０’６’１０゛５Torr.

As　seen　in　Fig-　4.3(a), uniaxial　stripe　domain with　perpendi-

cular　easy　to　the　film　surface　appear　all　over　the　glass　subst-

ｒａ七ｅ（５　×　５　ｃｍ２）．　　　０ｎ　the　contrary,for　the　simultaneous　method

of　conventional　vacuum　evaporation　as　shown　in　Fig. 4.3(b), the

domain　configurations　of　an　islands-like　structure　grew, and

the　remaining　part　of　non　magnetic　materials　such　as　manganese

oxides　and　bismuth　oxides.　　　Ａ　sequential　method　of　film　prepa-

ration.　that　is.　the　deposition　of　the　bismuth　layer　prior　to

the manganese　layer,　was　carried　out, but　the　uniformity　over
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the　large　area　also　could　not　be　obtained。

　　　　　To　investigate　the　crystallographic　and　magnetic　domain

growth　of　MnBi　films,　measurements　of　the　Faraday　rotation　at

the　　He-Ne　laser　wavelength　6328　Ａ　and　x-ray　diffraction were

made　with　respect　to　composite　films　of　the　七hickness　５００　Ａ，

which　are　deposited　at　工。゜　0,　４０　and　１００　mA　keeping　ｖ。゜　0,　that

is, with　only　the　kinetic　energy　corresponding　to　the　ejection

velocity　of　clusters.　　工ｎ　the　measurements　of　the　Faraday　rot-

ation.　the　films　were magnetical:Ly　saturated　by　applying　ａ

magnetic　field　at　６　kOe　in　ａ　direction　perpendicular　to　the

film　surface.　　・Figure　４．４　shows　the　change　of　七he　Faraday

rotation　as　ａ　function　of　temperature　at　ａ　rising　rate　of

１０　°C/min.　　The　Faraday　rota七ion which　suggests　the　growth　of

ａ　ferromagnetic　MnBi　can　be　observed　at　temperature　below　８０　°Ｃ

The　annealing　of　films　at　elevated　temperature　from　８０　°Ｃ　to

３００　°Ｃ　is　found　to　increase　the　Faraday　rotation, and　in　this

region　ａ　pronounced　increase　in　the　rotation　angle　can be　seen

at　higher　amount　of　ionized　clusters 。　　０ｎ　the　other　hand,by

using　ａ　conventional　method where　the　double　layer were　depos-

ited　on　mica　substrate, the　Faraday　rotation　arises　at　around

２２０　°Ｃ
65）

Below　２２０　°C, the　Faraday　rotation　could　not　be

observed.　　　There　are　distinct　difference with　regard　to　the

magnetic　domain　growth　process　between　the　工CB　technique　and　the

conventional　method.　　This　result　lead　us　to　believe　that　the

presence　of　ions　and　the　kinetic　energy　of　clusters　toward　the

substra七ｅ　produce　the　marked　change　in　the　critical　condensation
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Fig. 4.5　x-ray　diffraction　patterns　of　MnBi
　　　　　　　　　films　as　ａ　function　of　the
　　　　　　　　　annealing　temperatures,140, 180
　　　　　　　　　and　２６０　°C,respectively.
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pressure　of　the　source　materials,　which　is　closely　related　to

the　nucleation　and　growth mechanism　of　the　films。

　　　　　Futher　details　on　the　film　growth　mechanism.　especially　in

the　range　１００　°Ｃ　to　３００　°C,could　be　obtained　from measurements

of　the　x-ray　diffraction　and　the　polar　Kerr　effect.　　　The　x-ray

diffraction　patterns　of　the　filmｓ．　which　were　air-quenched　at　ａ

rate　of　３　°C/min　from　different　temperatures, are　shown　in

Fig.　4.5.　　　工七　is　observed　that　crystal　growth　having　a (101)

plane　of　MnBi　takes　place　at　１４０　°Ｃ;　however, a　rapid　formation

of　a (002) plane　corresponding　to　the　c-axis　of　七his　material

takes　place　near　１８０　°Ｃ　together with　the　marked (101) plane.

Preferential　orientation　to　the　c-axis,　００２　, is　seen　to　en-

hance　itself　remarkably　when　the　annealing　temperature　is　about

２６０　°Ｃ．　　Typical　domain　patterns　observed　by　the　polar　Kerr

effect　are　shown　in　Fig. 4.6, from which　it was　found　that　the

large　scale　magnetic　domains　are　formed　at　comparatively　low

annealing　temperature (e.g. 140　°C), and that　uniaχial　fine

domains　appear　with　annealing　at　elevated　temperature　as　high

as　１８０　°Ｃ．　　since　the　magnetic　easy　axis　of　MnBi　films　align

in　parallel　with　the　c-axis　and　perpendicular　to　the　substrate

surface.　the　appearance　of　the　uniaxial　and　fine　magnetic　do-

mains　suggests　that　the　crystal　growth　with　ａ　preferential　ori-

entation　to　the　c-axis　takes　place　at　least　above　１８０　°Ｃ，which

is　consistent　with　the　result　of　the　x-ray　diffraction　measure-

ment。

　　　　　工ｎ　order　to　investigate　the　degree　of　preferential　orien-
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Fig.　４．８　Magnetic　domain　configurations　of　MnBi　films
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tation, that　is, the　variation　of　c-axis　direction, X-ray　rock-

ing　curves　were　measured　as　ａ　function　of　the　acceleration　volt-

age　ｖａ for　the　films　annealed　at　３００　°ｃ，２　hr. Figure　４．７

shows　the　half　width　of　MnBi(002) rocking　curve　in　which　the

spreading　of　incident　x-ray　is　not　taken　into　consideration.

工七　is　observed　that　the　half　width　is　gradually　decreases　with

increasing　ｖａ　from　ｏ　to　Ｏ゛５　ｋｖ″and　extremely　increases　with

increasing　ｖａ more　than　０．５　kV.　　This　increasing　of　the　half

width of　x-ray　rocking　curve　coincides with　the magnetic　domain

configuration,　as　shown　in　Fig. 4‘８’　　When　ｖａ°　O(Fig°４‘8 (a)),

uniform　stripe　domains　appear　all　over　the　substrate　surface.

while　the　stripe domains　form locally　in　many　places　for　ｖａ゛

４　kV(Fig. 4.8(b)).　　The　difference　in　these　magnetic　domain

configurations　as　well　as　x-ray　rocking　curves　may　be　due　to

the　fact　that　the　orientation　to　the　c-axis　is　weaker　during

deposition　because　of　sputtering　effects　and　migration　effects

of　the　accelerated　ionized　clusters　on　the　substrate.　　Although

the　stripe　domain　develop　locally　for　ｖａ°　４　kV, they　extend

without　any　restrictions　on　crystal　growth　from　the　middle　of

MnBi　nuclei, whereas　similar　stripe　domain　in　films　formed　by

the　conventional　technique　have　only　been　observed　in　single-

crystal　platelets　of　MnBi　compounds
86)

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●　　　　　since　the　spreading　of　incident　x-ray　is　estimated　to　be

an　order　of　one　or　two degree, it　is　said　that　only　ejection

velocity (V°Ｏ）　is　sufficient　to　obtain　ａ　c-axis preferentially

oriented　film on　ａ　glass　substrate　for　MnBi　films　by　the　工CB

technique.
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Fig.　4.10　The　block　diagram of　the　experimental
　　　　　　　　　for　measuring　themagnetic　hysteresis

　　　　　　　　　using　the　Faraday　effect.
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　　　　　Figure　４．９　shows　ａ　typical　magnetic　hysteresis　obtained　by

using　the　Faraday　effect.　　　The　schematic　diagram　of　the　measur-

ing　system　is　shown　in　Fig. 4.10.　　The　film having　ａ　rectan-

gular　hysteresis　is　considered　to　be　suitable　for　ａ　magneto-

optical　memory material.　as　mentioned　in　Chapter　工工．

　　　　　4.3.2　Optical　Properties

　　　　　since　optical　properties　are　very　important　for　ａ　magneto-

optical　recording　material　as　previously　discussed　in　Chapter　ﾆE工，

the　optical　properties　of　MnBi　films　are　investigated　with　an

optical　absorption　coefficient a　and　the　specific　Faraday　rota-

tion　as　ａ　function　of　wavelength　and　the　Kerr　rotation.　　The

specific　Faraday　rotation　is　defined　as　the　Faraday　rotation　in

degrees　per　cm.　　　The　reflectivity　and　the　transmisivity　of　ａ

MnBi　film were　measured　by　ａ　spectrometer {　Shimazu, MPS-50L　）

at　wavelength　ranging　from　４００　nm　to　2000　nm, as　shown　in

Fig ’４°１１′where　ＲＧand　Ｒｓare　reflectivities　of　ａ glass　sub-

strate　side　and　ａ　SiO　protective　layer　side, respectively,

工Ｔ/工Ｏ　the　transmisivity　of the　film.　　The　absorption　in　ａ　short

wavelength　is　caused　by　the　absorption　of　free　electron ６５）。

　　　　　For　determining　the　absorption　coefficient, the　correction

for　the　reflection　at　each　interfaces　were　made　as　follows: ８７）

Since　the　absorption　loss　is　large　in　the　magnetic　layer, the

multiply　reflected　light　in　the　magnetic　layer　is　neglected.

First″the　reflectivity　ＲＭ　in the　interface　between　the magnetic

layer　and　the　substrate　is　given　by
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ＲＧ ° ．Ｒ’十a-R')
２
ＲＭ　″ (4.1)

where　R'　ｉｓ:the　reflectivity　at　the　substrate-air　interface

which　is　defined　as

that　is

｢･

-58-

(4.2)

１十ｎ

Ｓ
-

１‾ｎＳ

where　ｎ　　is　the　refractive　index　of　the　substrate　material.
　　　　　　　　Ｓ

since　ｎｓ　depends　on wavelength″七りｅ　reflectivity　R'　was　meas-

ured　practically　in　the　same wavelength　range　as　above・

　　　　　Then　the　absorption　coefficienta　is　determined　by

V^o　°(l-R*ﾀﾞ）（１‾ＲＭ）（１‾Ｒｓ）ｅ‾（｀ｔ　’　　　(4.3)

　　　　　　　　　　　　　　（｀　゜‾　会［ln(V工) -In (1-Rj^) -In (1-Rg) -In d-R')］″

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　(4.4)

where　ｔ　is　the　film thickness.　　The　result　is　shown　in

Fig. 4.12.

　　　　　The　Faraday　rotation　is　measured　as　ａ　function　ｏｆ。wave-

length.　　　Figure　4.13　shows　ａ　block　diagram　of　the　experimental

setup.　　　The　film　is　magnetically　saturated　to　ａ　direction　by

applying　external　magnetic　field (10　kOe) perpendicular　to　the

film　surface　in　advance,　and　the　analyser　angle　is　measured　as

Θ１　when　the　output　of　the　photo mutiplier (P.M‘）ｉ ｓ　minimum
°

Then　the　film　is　placed　in　the　opposite　direction　and　the



Fig.　4.13　The

　　　　　　　　　for

ANALYZER

block　diagram
measuring　the

POLARIZER

of　the　experimental　setup
Faraday　ｒｏ七ation.
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analyser　angle　０２　is obtained　as　in　the　same　manner.　　The

total　Faraday　rotation　Ｆｔ　is　determined　as

Fｔ°}101‾021　″ (4.5)

and　the　specific　Faraday　rotation Ｆ　is　obtained by　deviding　Ｆｔ

with　the　film　thickness.　　The　result　is　shown　in　Fig. 4.12.

The　figure　of　merit　2F/a　is　also　shown　in　the　same　figure　by

using　the　absorption　coefficient　α　obtained　from Eq. (4.4) .　　At

6328　A　the　specific　Faraday　rotation　Ｆ　and　the　figure　of　merit

2F/a　were　obtained　to be 7.4　×　１０５　deg/cm and　４．５　ｄｅｇ･，respec-

tively・

deg/cm

Comparing with　reported values　Ｆ　＝　７．３ぐ7。６　×　１０５

65),79)
and　2F/a　＝・2.85'^.2.6　deg.

1),65)
ｆ　the　absorption

coefficient　a　is　found　to　be　small　resulting　in　ａ　half　as　large

as　七he　value　of　the　figure　of　merit　2F/a。

　　　　　The　Kerr　rotation was　measured　with　the　experimental　setup

shown　in　Fig. 4.14.　　The　obtained　values　from　the　SiO　layer

side　and　the　substrate　side　were　２ 。０　and　１．５　deg., respectively･

The　larger　value　of　the　SiO　layer　side　is　interpreted　by　the

fact　that　the　Kerr　rotation･ is　enhanced　by　the　overcoa七ed

dielectrics　with "l　timeｓ．　where　"l　is the　refractive　index　of

the　dielectrics.　　For　ａ　SiO　layer, the　enhancement　of　the　Kerr

rotation　is　about　５　times　at the　maximum 89)
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Fig.　4.15　The　block　diagram of　the　experimental　setup
　　　　　　　　　for　Curie　pointwriting.
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４

　　　　　４．４　Curie　Point　Writing　in　MnBi　Films

　　　　　4.4.1　Apparatus

　　　　　Figure　4.15　shows　ａ　block　diagram of　the　experimental

setup　of　Curie　point writing　in　the　MnBi　films.　　The　He-Ne

laser with the maximum power　５０ mW at　6328 A in wavelength (Kin-

mon　electric　Co.　Ｌｔｄ・, KLG-103), the　acoustooptical (A.O.) mod-

ｕ:Lator (工SOMET, 1201C-1), and　objective　lenses (numerical　aper-

ture　0.25　and　0.4) for　forcusing　七he　laser beam were　used　for

this　ｅχperiments.　　Figure　4.16　shows　the　laser　and　the modu-

lator, figure　4.17　the　forcussing　lens　and　the　film.

　　　　　The　films　used　in　this　experiment were　deposited with ｖａ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　○゜　0, thickness　1000　A, and　overcoated with ａ　SiO　layer　of　1000
Ｏ
Ａ．
And　they were　cooled　down　from above　the　Curie　temperature

to　ａ　room　temperature　with　ａ　cooling　speed　of　３　°C/min　in　ａ

magnetic　field　perpendicular　to　the　film　surface　of　８　kOe　in

order　to　the　magnetization　of　ａ　MnBi　filmbeing　aligned　to　one

direction　with　the　intension　of　using　the　demagnetizing　field

and　no　additional　magnetic　field　in writing.　　The　A.O. modu-

lator　can　be　operated　with　ａ　positive　logic　of　the　TTL　level　so

that　the　pulse width of　七he　laser　beam　is　controlled　by　ａ　one-

shot　multivibrator　whose　circuits　is　shown　in　Fig. 4.18.　　The

written　domain　were　observed　under　ａ　polarising microscope　using

the　Kerr　effect.

　　　　　4.4.2　Experimental　Results

　　　　　Figure　4.19　shows　the　written　domains　of　cicular　spots　and

ａ　line configuration with the objective lens of N.A.　０．２５．
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Fig.　4.16　The　view　of　the　He-Ne

　　　　　　　　　　laser　and　the　acousto-

　　　　　　　　　　optical　ｍｏｄｕ:Lator.

Fig. 4.17　The　view

　　　　　　　　　　ing　lens

　　　　　　　　　　holder.
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ONE SHOT PULSE

GENERATOR　UNIT

t= 0.7CR,
11.令:MONO MULTI VIBRATOR

Fig.　4.18　The　circuit　diagram of　the　one-shot
　　　　　　　　　multivibrator.
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　→

　　　　　N.A. = 0.25　　　　　４０ ｐ ｍ

Fig. 4.19　The　view　of　ｗｒｉ七七en　domains　with　the

　　　　　　objective　１?ｎ?　of　N.A.　０ 。２５，observed
　　　　　　under　polarxzing　microscope.

N.A.=0.40
→

AO um
Fig.　4.20　The　view　of　writ七en　domains　with　the

　　　　　　　　　　objective　lens　of　N.A. 0.4, observed
　　　　　　　　　　under　polarizing　microscope.
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circular　spots　were　written with　ａ　laser　power　５０　mW,light

pulse　width　ｌ　msec, and whose　diameter　was　about　９　μｍ．　　The

line　shape　domain　was　written　with　ａ　laser　power　５０　mW,scanning

speed　of　the　laser　beam　へｊ３　cm/sec, and whose　line　ｗｉｄ七ｈ was

about　10.5　μｍ．　　The　inside　of　the　line　shape　domain　is　demagne-

tized　because　the　cooling　process　starts　from　the　edges　of　ａ

Gausian　laser　beam　so　that　the　demagnetizing　field　acting　on

the　area　just　below　the　Curie　temperature　changes　its　direction

alternately.　　Figure　4.20　shows　line　shape　domains　written　at

the　same　condition with　the　objective　lens　of　N.A.　０．４．　　　The

line　ｗｉｄ七ｈ　is　found　to　be　less　than　１ 。５　um　and　is　not　demagne-

tized within　the　line.　　There　exist　the　interdependence　be-

tween　七he　laser　power　and　the　light　pulse　width.　　Figure　4.21

shows　the　area　of　ｗｒｉ七七en　spots　as　ａ　function　of　the　beam power

and　the　pulse ｗｉｄ七ｈby using　the objective　lens　of N.A.　０．２５・

The　ranges　of　the　laser　power　and　the　pulse width are　greater

by　one　order　as　compared　with　the　reported･ values　by　Lewicki

et　ａ１．
90）

because　of　the　difference　in　the　film　thickness　and

the　optical　absorption　coefficient a.　　The‘film　thickness　is

large　and　the　optical　absorption　coefficient a　is　small　as　com-

pared　with　the results　of　Lewicki　et　al., resulting　in　the

large　power　and　pulse　width　requirements　in　this　experiment.

The　diameter　of　written　spots　as　ａ　function　of　the　pulse　width

is　shown　in　Fig. 4.22　with　the　laser　power　５０　mW and　the　objec-

tive　lens　of　N.A. 0.25.　　By　expolating　the　curve　to　the　zero

diame七er, we　can　obtain　the minimum pulse width　as　４００　iisec.

This　is　also　greater　by　one　order　than　Lewicki's　results
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Fig.　4.23　An　example　of　patterns　written　on

　　　　　　　　　　MnBi　films　with　thickness　1000　A

　　　　　　　　　　by　He-Ne　laser (wave:Length　6323　Å，

　　　　　　　　　　　　mW).

－70－



because　of　the　fact　mentioned　above。

　　　　　Figure　4.23　shows　the　spot　patterns　ｗｒｉ七七en　on　MnBi　thin

film, whose　七hickness　is　about　1000　A, with　ａ　numerical　aper-

ture　up　to　0.25, and with　the　access　time　１０ msec.　　The bright

spots (each diameter　is　２　ym) are　placed　at　intervals　of　５　＼im,

resulting　in　the　recording　densi七ｙ　of about　４　×　１０６　ｂｉｔ／ｃｍ２．

High　stability　of　the　film　after　writing　and　erasing　over　ａ

substantial　number　of　cycles　was　main七ained, which　proves　that

the　adhesion　strength　of　the　film on　the　substrate　is　prominent.

工ｎ　order　to　get　some　information　abou七　the　crystallographic

structure　of　the　written　part　of　the　film, X-ray　diffraction

pattern　was　measured.　　Figure　4.24　shows　the　results (a) before

and (b) after　writing.　　The　crystal　structure　was　found　to

change　from LTP　to　QHTP　by writing.

　　　　　4.4.3　Observation　of　ａ　Fourier　Power　Spectrum

　　　　　工ｎ　ａ　case　of　the　utilization　of　MnBi　films　for　magnetic

holographic　storage.　the　many　advantages　based　on　the　coherent

optical　system　such　as　redundancies　against　scratches、dust　or

positioning　of　the　film　can　be　expected・　、工ｎ　this　section.　the

Fourier　power　spectrum which　is　concerned　with　七he　Fourier

transformation　type　holography　is　observed.　　Figure　4.25　shows

the　arrangement　of　the　experimental　setup.　　　The　MnBi　film　and

ａ　screen　are　placed　at　ａ　distance　of　the　focal　length　of the

lens (15　cm　in　this　experiment) in　order　to　make　the　Fourier

transformation　of　the　written　domain　in　the　MnBi　film.　　Figure

4.26　shows　the　result　obtained　from　the　line　shape　domain　whose
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Fig,　4.26　The　Fourier　power　spectrum　obtained　from　ａ

　　　　　　　　　line　shape　domain.
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line　width　is　10.０　ym.

　　　　　4.4.4　Discussion

　　　　　The　stability　of　written　domain　are　discussed　in　terms　of

the　effective　magnetic　field　acting　on　the　domains.　　For　ａ　cir-

cular　shape　domain. 七he　effective magnetic　field　≪cir　acting　on

it　is given　by the　bubble　domain　theory , which is

Ｈ　。　＝
　Ｃ・「

4ttM
ｈ

＿＿旦|

h+3/4d

　　(ｙ

＿　　Ｗ　＿

　　M d
　　ｓ

[Oe] ， (4.6)

where　Ｍｓ　isthe　saturation magnetization,　ｈ　the　film　thickness.

ｄ　the　diameter　of　ａ　bubble　domain　and σｗ the　energy　density　of

the　domain　wall.　　And by　using　the　characteristic　length

１　°a /4t:M ’Eq °（４°6)becomes

≪cir　°　４７ＴＭｓ（

ｈ

h+3/4d

Ｉ―
一
ｄ

　
一 ［Ｏｅ］． (4.7)

工ｔ　should　be　noted　that　ａ positive　Ｈｃｉｒ　corresponds　to　the

spreading　force　on　the　domain　and　ａ negative　≪cir　to　the　shrink-

ing　force　on　the　domain.　　Since　１　＝　３２０　又９２）ａｎｄ　４７「Ｍｓ = 7.2

Ｋ　Gauss　in　the　MnBi film.　the　effective　field H^,^　is　obtained

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　○as　79.5　０ｅ　applying　ｈ＝　１０００　Ａ　and　ｄ　＝　９　urn, as　shown　in　Ｆｉｇ・

4.19.　　Judging　from　this　value, the　domain must　be　spread, but

the　real　circular　domain　ｓ七ill　exists.　　Although　Eq.(4.7) is

led　supposing　that　the　domain　wall　coercivity　is　negligible　as
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in　ａ　case　of　ａ　single　crystal　material, MnBi　films　realy　have

the　domain　ｗａ:LI　coercivi七ｙ　ranging　from　０.75　to　２．０　kOe　which

is　large　enough　to　stabilize　the　domain　against　the　effective

field.　and　consequently　the　circular　domains　is　found　to　be

exist　well　by　七he　domain　ｗａ１:Ｌ　coercivity.　　　For　ａ　line　shape

domain,　the　spreading　force　in　terms　of　magnetic　field　"line　due

to　七he　minimization　of　the　magnetostatic　energy　is　given　by

8ttM
　　　Ｓ

"line　°‾石
〔ﾋｰ‾１

ｈ

－
Ｗ

93）

● kln(１＋
ﾁ
)〕Oe, (4.8)

where　ｗ　is　the　line　width　of　ａ　infinite　line　shape　domain.

Applying　ｈ ° 1000　A″４７ＴＭＳ°７°２　ｋｏｅ″and ｗ ° １°５　ultl　shown　in

Fig.　4.20　into　Eq.(4.8), the　spreading　field　could　be　estimated

as　Ｈｌｉｎｅ°152.7　０ｅ．　　工ｎ　this case, the　domain wall coercivity

also　is　found　to　play　an　important　role　for　stabilizing　the

domain。

　　　　　Following　discussion　deals　with　the Fourier　power　spectrum

工ｎ　the　Fourier　transformation　system　as　shown　in　Fig.　4.27,　the

complex　amplitude　of　ａ　:Light　at (x,y)　coordinates　on　the Ｐｌ

plane　is　noted　as　g(x,y) and　that　at (5,Ti) coordinates　on　the

Ｐ２　plane　is　noted　゛ｌｓ Ｇ (P/Q) V゛here　P=2tt5/λＦ and　ｑ°２・η／λＦ’λ　is

the　wavelength　of　ａ　light″ Ｆ the　focal　length　of　the　lens　Ｌ:Ｌ゛

The　relation　between　g(x,y) and　G(p,q) is　given　by
９４）

G (p,q) =

　α3

だ

≪>00

g(x,y) exp[-j (px十ｑｙ）］dxdy.　(4.9)
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where　ｊ　is　the　imaginary　unit.　　　Eq.(4.9) represents　the　Fourier

transformation.

　　　　　Considering　with　the　Iburier　transformation　６ｆ　ａ　line　shape

domain　as　shown　in　rig. 4.:L9, g{x,y) is　then　defined　as

g(x,Y)゜８　’　|刈（　）５０ and　|y ｌ゛ｙｏ　’ (4.10)

where　ｘＯ″ｙｏand　ａ　are　some　constants　and yQ>>　ｘｏ　is　settled.

Consequently, G(p,q) is　determined　as

　　　　　　　　ｙＯ　χ０　　　　。　　　　．

G(p,q)゜　ｊ　。／゜ａ°ｅ‾］qy.e-］P^dxdy

　　　　　　　‾ｙＯ‾χ０

aXp,y　ｌ　sm　P^O

ご　ｰ　●　　　　　　４
PXg

sin　ｑｙｏ

-
ｑｙｏ

ｆ (4.11)

　　　　The　term　sin　qyo/qyo　can　be　neglectedbecause　of　the　as-

sumption　ｙＯ））ｘｏ　so　thatＥｑ°(4.11)becomes

　　　　　　　　ａχ0^0　　　sin　ｐχ
Ｇ（ｐ,ｑ）＝ヱ．　二二ふﾐｭ9｡　.

The　power　of　ａ　light　is　defined　as

(4.12)

　　　　　　　　　　|G(p,q)r =入･（二乱l二９･）２　　，　　　　　　　(4.13)

where Ａ ＝ ゛１２゛０２ｙ０２／１６°　　　Eq.(4.13)is　in　good　agreement with

the　observed　power　spectrum as　shown　in　Fig. 4.26　in which　the

light　power　becomes　to　zero　alternatively　and　the　peaks　of

－77－



maxima　decreases　with　the　distance　from　the　center spot.　　　since

the　ｐｅｌ°iod　in　Eq.(4°13) is　PXq, the　relation　between ｘｏ　and　こ０

which mean　the　observed period (0.5　cm　in　the　case　of　Fig.　4.26)

is　given　by

ＸＯ °
λＦ
-
２こ０

(4.14)

　　　　Applying　λ　゜6328 A″Ｆ ° １５ ｃｍ″and　とＯ　°Ｏ゛５　cm into

Ｅｑ°（４’゜１４）″゛Ｏ　could　be　estimated　to　be　９ 。５　田ｎwhich　coincides

with　七he　value　10.０　um observed directly　under　ａ　polarizing

microscope　by　using　the　Kerr　effect.

　　　　　４．５　Suimnary

　　　　　The　工CB　deposition　technique　could　be　successfully　applied

to　prepare　large　scale　uniaxial　thin　films　of　MnBi　suitab:Le　for

thermomagnetic　recording　application.　工ｎ　七he　present　study　the

films　were　easily　prepared　by　ａ　simultaneous　method　of　the　工CB

deposition　of　Mn　and　Bi　onto　ａ　ｇ:Lass　substrate, and　found　to　be

extremely　uniform over　ａ　large　area　and　easily　reproducible.

The　nucleation　and　crystal　growth　processes　of　the　films　differ

from those　of MnBi-glass　films　prepared by　the　conventional

vacuum　evaporation.　　This　can　be　attributed　to　the　profound

influence　of　ionized　particles　and　the　kinetic　energy　of　the

source　materials。

　　　　　The　optical　absorption　coefficient a　and　the　specific

Faraday　rotation Ｆ of　the　film were obtained　to　be ３．５　×１０５　cm"

－78－
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and　７．４ × １０５
deg/cm,　respectively　at　the wavelength　of　6328　A，

resulting　in　the　figure　of　merit　2F/a　＝　４．５　ｄｅ９。

　　　　　By　using　ａ　He-Ne　laser, Curie　point writing　could　be　sue-

cessfully　accomplished　in　the　film.　　The　diameter　of　written

spot　and　the　spot　spacing　were　２　urn　and　５　μｍｆ　respectively reaユー

izing　the　recording　density of　４　×　１０６　ｂｉｔ／ｃｍ２．The　written

domains were　found　to　be　stable owing　to　the domain wall　coer-

civity。

　　　　　The　Fourier　power　spectrum obtained　from ａ　line　shape

domain was　observed　and　the　calculated　line　width was　in　good

agreement with　the　directly　observed ｗｉｄ七ｈ　under　ａ　polarizing

ｍ工croscope.
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Ｖ MnNiBi　Ｆ工LMS

　　　　　５．１　工ntroduction

　　　　　Using　the　工CB　technique,a　ferromagnetic　MnBi　ｆｉ]Lm with

good　uniformity　over　ａ　large　substrate　area　has　been　obtained,

as　described　previous　Chapter.　　From　the　practical　use, how-

ever, MnBi　ｆｉ:Lms　involve　several　problems, such　as　its　relative-

１ｙ　high Curie　temperature　，(｀３６０°C)and　its　phase　transformation

(from LTP　to ＯＨＴＰ)．　　since　ａ　ferromagnetic　compound　MnsNioBi^

has　ａ moderate　Curie　temperature　0100°Ｃ)９５)，ａ　film of　this

material　was　prepared　by　the　工CB　technique。

　　　　　工ｎ　this　chapter.　crystal:Lographic　andmagnetooptical　prop-

erties　of　Mn5Ni2Bi4　films　obtained　are　described　comparing with

those　of　films　prepared　by　the　vacuiom deposition.

　　　　　５．２　Ｆｉ]．ｍ　Preparation

　　　　　Preparation　ofMn5Ni2Bi4　films　was made　by using　ａinulti

crucibles　type　in　the　工CB　technique.　　First, Ni　was　deposited

on　ａ　glass　substrate, and　then Mn　and　Bi　were　simultaneously

deposited.　　The　composit　films　were　overcoated with　SiO　protec-

tive　layer, followed　by　annea:Ling　in　air　at　temperatures　up　to

３５０ ゜Ｃ． Typical　conditions　were　acceleration　voltage　ｖａ°　3kV

for　the　deposition　of　Ni, and　ｖａ＝　0.5kV　for　Mn　and　Bi, electron

current　for　ionizationフエｅ＝　:LOOmA　and　To (substrate　temperature)

＝　１４０°Ｃ The　stoichiometry　of　the　material　was　achieved　by

controlling　the　film　thickness　of　２５０
ｘ　for　Ni,

and　1000又　for
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Mn and Bi.

　　　　　５．３　Evaluations　of　MnNiBi　Films

　　　　　5.3.1　Crystallographic Properties

　　　　　Dependence　of　annealing　temperatures　on　the　crystal　orien-

tation was　investingated　by means　of　an　x-ray diffraction.　　　工ｎ

Fig.　5.1, a　change　of　the　diffraction　intensity　of (222) plane

in　the　film deposited　by　the　工CB　technique　as　ａ　function　of

annealing　temperature　is　compared　with　that　of　the　film　prepared

by　the　vacuum deposition.　　工ｎ　the　case　of　the　工CB-deposited

film, the　corresponding　peak comes　out　at　around　２００°Ｃ．　　This

temperature　is　apparently　lower　than　that　for　the　film by　the

vacuum deposition.　　　The　annealing　films　at　elevated　temperatures

from　２００°Ｃ　to　３５０°Ｃis　found　to　increase　the intensity　of　the

peak.　　　Figure　５．２　shows　the　intensi七ｙ　ratio(222)/(440)　as　ａ

function　of　annealing　temperature.　　工ｎ　the　工CB-deposited　film.

ａ　preferential　orientation　of <111>　axis perpendicular　to　the

substrate　surface　increase　with　the　annealing　temperature,

whereas　in　the　vacuum-deposited　film　the　ratio　tends　to　decrease

with　increasing　temperature, and　finally　becomes　to　the　value

of　powdered　sample.　　This　result　leads　us　to　believe　that　the

presence　of　ions　and　the　kinetic　energy　of　clusters　produce　the

marked　change　in　the　critical　condensation　pressure　of　the　source

material, which　is　closely　related　to　the　nucleation　and　growth

mechanism of　the　film.　　工ｎ　fact, a MnNiBi　film prepared　by　the

vacuum deposition　shows　the　x-ray diffraction　pattern　of　two

phases　of　MnBi and NiBi, which　is　reported by Ｈ．Gobel　et　ａ１。９６）
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In　this　study, there　found　no　sign　of　such　phase　separation.

　　　　　5.3.2　Magnetic　and　Optical　Properties

　　　　　The　temperature　dependence　of　the magnetic　hysteresis

curves　of　the　annealed　film were measured　by means　of　Faraday

effect　to　determine　the　Curie　temperature.　　The　resu:Lts　obtained

are　shown　in　Figs. 5.3　and　5.4.　　From　the　experiment, the　Curie

temperature　of　the　Mn5Ni2Bi4　film was　determined　to　be　about

１００'゜C,which　is　in　good　agreement with the value　of　the powdered

sample.　　　The　Faraday　rotation　at　七he　saturated　state　φs
/
how-

ever, remains　at　the　temperatures　above　１００　Ｃ　suggesting　the

rotatory　polarization　due　to　ａ　paramagnetic　material　and/or　the

short　range　ordering　of　magnetic　spins　in　ａ　paramagnetic　ｓｔａ七ｅ．

The　ratio　φΓ／φｓ　of　magnetization　at　the　reraanent　state'φ゛ｒ　and

the　saturated　state　φｓ　is　found　to　be　0.27　and　the　specific

Faraday　rotation　is　obtained with　七he　wavelength　of　6328A　to　be

0.84　×　１０５　deg/cmat　room　temperature。

　　　　　The　optical　properties　are　investigated　as　same　as　in　the

previous　Chapter　4.3.2.　　The　results　of　the　transmissivity,

the　reflectivity at　ａ　substrate　side Rg　and　at　ａ　SiO　layer　side

Rs　are　shown　in Fig.　5.5.　　　By　using　Ｅｑ･(4.4),　the　optical　ab-

sorption　coefficient a　is　obtained, as　shown　in　Fig. 5.6.

From this　result.　the　figure　of merit　of Mn5Ni2Bi4　can　be　esti-

mated。

　　　　　The　Curie　temperature　Tc/　the　specific　Faraday　rotation

and　the　figure　of merit　at　the　wavelength　of　6328A　of　the

Mn5Ni2Bi4　film are　compared　with　those of　the MnBi　film in
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Table5.1に瓢跡ｍ蓄ぎ八ぱ巴Ｓ雷雲Ｃ
(ｊ?　merit　2F/a of　Mn5Ni2Bi^
films.

Mn^Ni^Bi^
-
MnBi

'^c

-

１００

３６０

(゜Ｃ)

－88－

Ｆ

-

０．

７。

１０５

-

８４－

４

and　MnBi

(deg/cm) 2F/a(deg)

0.53

-

４．５

φ



Table　5.1.　　Apparently,　these values　of　the　Mn5Ni2Bi4　film　are

smaller　than　those　of　the MnBi　film.　　　This　can　be　explained by

the　fact　that　the　values　of　exchange　integral　vary with　the

distance　between　two　adjacent magnetic　ions, as　shown　in Fig.

5.797),　where　”ｒａｂ”is　the　distance between　the nearest-neigh-

bours.”r" is　the　ion　radius,　and　”Ｊｅ”is exchange　integral.

For　simplicity,　we　regard mainly Ｍｎ２＋　ions　as　themagnetic　ions

associated with　exchange　integration.　　　工ｎ　the　case　of MnBi,

the　nearest-neighbour　bonding　between　two Mn　atoms　aligns　in　the

direction　of　c-axis.　so　that　”ｒａｂ”゛３．０Å．　　　since　the　ion

radius　of　Ｍｎ２十　is　0.8A,the　distance　（ｒａｂ－2r) is 1.4A. Con-

sequently.　the　”Jg" becomes　near　the　maximvun,　as　shown　in　Ｆｉｇ・

5.7.　　０ｎ　the　contrary.　in　the　case　of　Mn5Ni2Bi4/　the　nearest-

neighbour　Ｍｎ２十ions　exist　at　the　centers　of octagonal　and

tetragona:Ｌ　sites, which　are　composed　with　Bi　ions, as　shown in

Fig.　5.8.　　　As　seen　in　this　figure.　”ｒａｂ”is　2.63A,　so　that　the

distance (r i^-2r) is　１。03A.　　　Consequently,　the　”Ｊｅ¨　becomes

slightly　positive　suggesting　that　the　bonding　between　two　magnetic

ions　is　very weak.　　The　interpretation mentioned　above　is

consistent with　the experimental　results″in which　ＴＣ　and　Ｆ　of

Mn5Ni2Bi4　are lower　than　those　of　MnBi。

　　　　　Ａmeasurement　of　ferromagnetic　resonance (fmr) was　made　to

determine　the　uniaxial　anisotropic　constant　Ku　at　room　tempera-

ture　by　employing　the　field　modulation method　and　cylindrical

cavity (Hqi mode) at　ａ　frequency　of　9.48　GHz-　　　Resonance　equa-

tions　are　given　ｂｙ９８）
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Ｈ｀　゜ｔ‾Ｈｅｆｆ

Ｈ”　゜で十2 "eff

≪eff =　the　internal　effec七ive　field

≪eff　°２Ｋｕ／Ｍｓ“　４１１Ｍｓ

(5.1)

(5.2)

(5.3)

where　Hx　and　Ｈ”　are　the　resonance　magnetic　fields　perpendicular

and　parallel to　the　film　surface, respectively,　ω　is　the　angu-

lar　frequency　of　microwave,　Ｙ　the　magneto-mechanical　ratio　and

equals　to　ｇμＢ／ｎ″Ｍｓ the　saturation magnetization″Ｋｕ　the　uni~

axial　magnetic　anisotropy　constant.　　The　values　of　g-factor

and Ｈｅｆｆ　are　determined by using　Eqs
°
（５°１）　and(5.2).　　工ｔ

should　be　noted　that　ａ positive　eff　corresponds　to　the　magneti-

zation　being　perpendicular　to　the　film　surface.

　　　　　Figure　５．９　shoＶＩＳ　the　resonantmagnetic　field　vs. the　angle

between　the　applied　field　and　film　surface.　　From the　result,

the　internal　effective　field （Ｈｅｆｆ°２Ｋｕ／Ｍｓ‾　４７１Ｍｓ）’゛゛as　found　to

be　-1667 (Oe).

１０３
(Gauss/cm

Taking　into　account　of　the value　4itM =　４．５　ｘ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ｓ

）″K was　determined　to　be　5.50　× １０５
(ｅｒｇ／Ｃｍ

３
）．

That　ｉｓ″Ｋｕ　）Ｏ　and　the　magnetic　easy　axis　aligns　perpendicular

to　the　substrate　surface.　　The　internal　effective　field, how-

ever, was　actually　negative　because　of　the　demagnetizing　field.

so　that　　the　magnetization　did　not　align　perpendicular　to　the

substrate　surface　in　the　remanent magnetization.　　The　experi-

mental　result　that　the　observed　Faraday　rotation　angle　in　the
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讐

remanent　magnetization　was　１／４　of　that　in　the　saturation　magne-

tization　is　considered　to　indicate　that　the　magnetization　in　　Ｉ

this　film　did　not　align　perpendicular　to　the　substrate　surface

in　the　remanent　magnetization.

　　　　　５。４　Cu　Doping

　　　　　since　the　magnetooptical　recording　system　is　convenient　to

be　operated with　no　additional　magnetic　field　in　the　reading

process　at　room　temperature, the　remanent　magnetization　is

desirable　equal　to　the　saturation magnetization　for　the　maximum

readout　signal, which　in　other　words　the　rectangular　hysteresis

is　required　as　mentioned　in　Chapter　工工．　　since　copper　is　ａ

paramagnetic　material　at　room　temperature, it　is　expected　with

the　doping　copper　into　the　Mn-Ni-Bi　film　that　the　saturation

magnetization　decreases　and　as　ａ　result　the　internal　effective

field　≪eff increases　in　accordance　with Eq.(5.3) without　the

change of　the　crystal　structure　because　the　crystal　structure

is　found　to　be　face　centered　cubic　in　Mn-X-Bi　system (X =　Ni,

Pd　and Ｃｕ） 95),99)

　　　　　The　Mn-Ni-Cu-Bi　films　were　prepared　as　follows:　　　First,

Mn　and　Bi　were　deposited　simultaneously　on　ａ　glass　substrate

with　七he　acceleration　voltage　ｖａ° Ｏ°５　ｋｖ″and　then Ni　and　Cu

were　deposited　sequentially　with　the　acceleration　voltage　ｖａ°

３　kv.　followed　by　overcoating with　ａ　SiO　layer.　　The　thickness

of　Mn-Bi,Ni,Cu　and　SiO　layer　were　about　４００　A, 100　A, 100　Ａ　and

２０００　A,respectively。

　　　　　Figure　５。１０　shows　the　x-ray　diffrac七ion　pattern　of　the
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Fig.　5.11　The　magnetic　hysteresis　of
　　　　　　　　　　film　obtained　by　using　the

　　　　　　　　　　effect.
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Mn-Ni-Cu-Bi　film.　　The　orientation　ｔｏ〈lll>-axis　is　most　promi-

nent.　　　工ｎ　Fig.　5.11,　the　magnetic　hysteresis　obtained　by　using

the　Faraday　effect　shows　the　ratio　of　magnetization　at　the　rema-

nent　state　and　the　saturated　state　as　0.48　which　is　greater　than

in　the　case　of　Mn^Ni^Bi^　film by the　factor　of　１。８。

　　　　　Figure　5.12　shows　the　result　of　the　FMRmeasurement　as

compared with　the　case　of　the　Mn^Ni Bi film.　　The　resonance

magnetic　field　is　almost　constant　as　３．２　kOe

and (5.2), we　can　obtain

H/,　‾　Ｈ』．゜
｝（;E旦

“471Mｓ）

３
一
２

　
＝

From Eqs.(5.1)

Ｈｅｆｆ

From　the　resu:Lt　of　ａ　constant　resonance　field.

≪eff

　　２Ｋ

°戸’４７ｒＭｓ ｇ ｏ

　　Ｓ

(5.4)

(5.5)

is　derived　proving that　the　saturation magnetization　Ｍｓ　is　ｄｅ’

creased　by　Cu　doping.

　　　　　５．５　Summary

　　　　　By　using　the　工CB　technique″Mn5Ni2Bi4　films　having　ａ　good

orientation　ｔｏ〈lll>-axis　could　be　successfully　obtained.　　The

Curie　temperature　of　this　material　is　found　to　be　about　１００　°Ｃ．

and　the　specific　Faraday　rotation　F, the　figure　of　merit　2F/a

at　the　wavelength of　6328 A are　obtained　to　be　１．７　×　１０５　deg/cm
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and　0.53　ｄｅｇ・,respectively.　　This　lower　values　of　the　Curie

temperature　and　the　specific　Faraday　rotation　are　considered　to

be　attributed　to　ａ　small　exchange　integral.

　　　　　With　the　doping　of　Cu　into　Mn-Ni-Bi　film, the　magnetization

ratio of　the　remanent　state　and　the　saturated　state　is　almost

twice　of　the　MncNi2Bi ･ film　and　the　internal　effective　field　Ｈ

is　increased　from　ａ　negative　to　nearly　zero　because　of　the　re-

duction　of　the　saturation magneti zation　due　to　Cu　doping.
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Ｖ工　GdFe Ｆ工LMS

　　　　　６．１　工ntroduction

　　　　　Amorphous　thin　films　of　rare　earth-　transition　metal (RE-

TM) alloy　have　been　investigated　very　intensively　in　recent

years
ｆ　because　of　interest　in　basic　physics　as　well　as　practi-

ｃａ:Ｌ　application　for　bubble　domain　or　thermomagnetic　recording

devices.　　Ａ　number　of　ｐｏ七ential　advantages　exist　for　thermo‘

magnetic　applications　of　amorphous　films.　　　Large　area memory

plane　can　be　readily　prepared.　　　The　absence　of　crystalline

structure　reduces　magnetostriction　to　the　point where　ａ　very

wide　range　of　substrate　are　available.　　Optical　properties.

i.e., absorption　and　the　Faraday　rotation.　seem　to　be　adequate.

Finally,　the　compensation　temperature ＴｃｏｍＰmay　be　ｓｅ:Lected　for

optimum　system performance.　　Ａ number　of　questions　about　these

new materials　remain　to　be　answered, e.g・, stability　and maxi-

mum areas　of　memory　planes。

　　　　　The　first　experimental　observation　of　amorphous　ferromag-

netism was　the　work　of　A.Brenner　et　ａ１．
１００）in　1950

who　Ob-

served　ferromagnetic　behavior　in　an　amorphous　film　of　Co-P　pre-

pared　by　electro-deposition.　　However, it　was　not　unti］L the

mid　196O's　that metallic　amorphous　materials　received much

ａｔ七ention
101)

since　then　several　amorphous　materials　have

been　prepared, primarily　by　one　of　four　techniques:　(1) Rapid

quenching　from the　liquid　state　as　for　example　in　studies　of

Fe-Pd-P　by P.L.Maitre-Pierre　１０２）　and　T.E.Sharon　and Ｃ．Ｃ．Ｔｕｅｉ１０３）

ｆ (2) Electrodeposition　from　solution　as　in　the　case　of　Ni-P

－１００－

104)



and　Co-P
105)

alloys　studied　by　G.S.Cargill　and　others, (3) Eva-

poration　onto　ａ　cooled　substrate　as　used by　Ｓ．Fuj ima　１０６）ａｎｄ

S.Mader　and　A.S.Norwick　１０７）ｔｏ　prepare　amorphous　alloys　at　１０ｗ

temperature　which　often　recrystallize when　heated　to　room　tem-

peratures, (4) D.C. triode　sputtering　system　using　ａ　water　cooled

copper　target　as　used　for　the　neutron　diffraction　and　magneti-

zation　studies　of TbFe2　１０８）゜

　　　　　Amorphous　material　are　those　showing no　evidence　of　long-

range　atomic　ordering However,　magnetic　ordering　has　been

observed　in many of these　materials 101)　　　Amorphous　films　pro-

duced　over　ａwide　composition　range　are　single-　phase metastable

alloys.　　The　magnetic　ordering　is　an　antiferromagnetic　exchange

coupling　between　the　rare　earth　and　transition　metal　sublattice.

as　is　usually　found　in　atomically　ordered　compounds　of　this

type
109)

The　uniaxial　magnetic　anisotropy　ｆｉｅ:Ld　perpendicular

to　the　film plane was　reported　to　be well　in　excess　of　the

demagnetizing　field　110) Various　mechanisms　have　been pro-

posed　about　the　perpendicular　anisotropy, such　as　the　atomic

pair　orderings　Ill),112)　micro-crystalline　anisotropy 113)″114)

stress　induced　anisotropy
１０）″１１５）ａｎｄ　anisotropyically　shaped

columnar　arrays　116) but　it　has　not　been　clarified　the　origin

of　the perpendicular　anisotropy。

　　　　　工ｎ　this　Chapter,the　structural　and　magnetic　properties　of

amorphous　GdFe　七hin　films　prepared by　the　工CB　technique have

been　studied　by means　of　Auger　analysis.　x-ray　diffraction　and

ferromagnetic　resonance (FMR).　　As　ａ　result, some　informations

about　the　origin　of　the　perpendicular　anisotropy　were　obtained.
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　　　　　６．２　FilmPreparation

　　　　　Preparation　of　amorphous　GdFefilms　was　made　by　the　simul-

taneous　deposition　of　Gd　and　Fe　clusters　onto　ａ　glass　substrate.

followed　by　overcoating with　protective　layer　of　SiO.　　　工ron　and

gadolinium　are　ｈｅａ七ed　at　about　1600　°C　and　1750　°Ｃ　in　each　cru-

cible with　ａ　small　nozzle　of　０．６　mm　in　diameter.　　The　pressure

maintained　in　the　chamber　is　in　the　１．｀　５　×　１０‾６　Torr　range.

　　　　　In　this　experiment.　only　iron　clusters　were　ionized　in

order　to　investigate　the　influence　of　the　iron　ions　especially

on　the　pair　coordination　of　atoms　in　the　film.　　The　electron

current　for　ionization 工ｅ　and　the　acceleration vol七age ｖａwere

up　to　３００　mAand　Ｏ　V (wi七ｈ　only　ejection velocities　of　Fe

clus七ers), respectively, and　the　substrate　temperature　ＴＳ　was

about　２００　°Ｃ．　　Ａ　total　film　thickness　and　ａ　SiO　layerwere

about　1500　A and　1000　A, respectively・

　　　　　６．３　Evaluations　of　GdFe　Films

　　　　　The　uniformity　of　deposited　films　were　checked　by means　of

Auger　electron　spectroscopy (AES).　　　Figure　6.1(a) shows　an

example　of　the Auger　spectrum of　the　film　deposited with　the　con-

dition　工ｅ°１００　ｍＡ″ｖａ°Ｏ　Ｖ″Ｔｓ°２００　°Ｃ゛　　Figure　6.1(b) ahd (c)

show　the　distribution　of　each　component　on　the　film　surface　and

the　depth　profile.　　The　GdFe　films　obtained were　found　to　be

entirely　uniform over　the large　substrate　area (about　５　×　５ ｃｍ２）

and　also　in　the　depth。

　　　　　Figure　６．２　shows　the　SEM structure　of　ａ　fractional　edge　of

the　ＧぐiFe　film, sustaining　the　obious　amorphous　structure.　　工七
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Fig. 6.2　SEM　structure　of　ａ
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was　also　confirmed with　the　obtained　film　took　ａ　broad　halo

pattern　being　typical　of　the　amorphous　structure.

　　　　　６．４　structural　Properties

　　　　　Physical　properties　of　amorphous　film　are　closely　related

with　the　atomic　pair　coordination　in　the　film.　　Measurements　of

x-ray　diffraction were made　for　the　purpose　of　obtaining　the

information　about　the　atomic　pair　coordination, the　interatomic

distance　and　the　coordination　numbers。

　　　　　The　schematic　diagram　of　the　experimental　equipment　is

shov/n　in　Fig. 6.3.　　Ａ　Rigaku　diffractometer, Type　RAD-工Ａ gener-

ator, molybdenum　or　copper　radiation, scintillation　counter,

bent　graphite　diffracted　beam monochromator　and　pulse　height　ana-

lyzer　were　used　for　all　intensity　measurements.　　　Firure　６．４

shows　the　typical diffraction　patterns (Cu　Ｋ（ｘ）ｏｆ　GdFe　films

　(Gd:Fe　＝　1:3)at various　electron　currents　for ionization　工ｅ″

where　ｓ＝　４７Ｔ　・　sin　ｅ／λ．　　These　measures　intensities,corrected

for　background, for　polarization　and　for　Compton modified　scat-

tering, were　converted　to　electron　units　by　the　high　angle

method
117)
to　yield coherent　intensity　in electron　units″Jm （Ｓ）.

Following　after　Karle　＆　Karle　118)　together　with　ａ　convergence

method″Ｊｍ (s) were　converted　to　the interference　function　Ｊｚ(ｓ)

using　atomic　scattering factors　given　in　International Ｔａｂｌｅｓ．１１９）

This　interference　function　can　be　related　to　an　reduced　density

function　G(r) which　is　characteristic　of　the　pair　coordination

in　the　isotropically　diffracting　materials ．　　This　relation　is

given　by
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Fig.　６．３　The　experimental　equipment　of　χ-ray

　　　　　　　　　diffraction　measurement.
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Ｇ（ｒ）＝　4Trr (p (r)
-

pO）

Siexp(-as )゜Jz（ｓ）・sin sr ds (6.1)

where　PO　is the　average　atomic　density, and　ｅｌｘｐ（－（ｘｓ２）ｉｓ　the

artificial　tempera七ure　factor.　　　The　constant a　can　be　determined

by　the　ｆｏ１:Lowing　condition.

exp(-a sχ２ ＜

-

０．１ (6.2)

where　max　is the maximum value of　ｓ。　　工ｎ　this experiment″max

is　17.36　λ゛１　becauseλis　0.7107　λｆ。r Mo　Ｋ　and　the maximum　２０
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（χ

is　limited　at　１５８　　by　the　equipment　useｄ， 　■≪hich　correspond　to

（Ｚ　＝　０．００８．

　　　　　Figure　６．５　shows　the　results　of　G(r) obtained　with　the　films

shown　in　Fig. 6.4.　　Taking　account　of　the　radii　of　Gd,　Fe　atoms

　（Ｇｄ　＝　1.78　A,Fe　＝　1.27　A) , the　nearest-neighbour　bonding　peaks

corresponding　to　Fe-Fe, Gd-Fe, and　Gd-Gd　pairs　lie　in　that

order, and　the value　of　ｒ　is　nearly　the　sum of　radii　of　two

atoms.　　The　peak　around　ｒ　°５　Ａ corresponds　to　the　multiple

coupling　of　Fe　atoms°　　Comparing　the　result　of　工ｅ　゛３００　mA with

the　case　of　工ｅ　°Ｏ　mA　in　Ｆｉｇ‘　6.5,the　Fe-Fe　pair　density　is

reduced　by　the　presence　of　Fe　ions.　　Furthermore, the　Gd-Fe　pair

density　is　dominant　even　for　the　film　deposited　with　neutral

clusters　alone.　suggesting　that　the　kinetic　energy　of　clusters

and　the　migration　effec七　〇ｎ　ａ　substrate　surface　enhance　the

－１０８－



５
　
４
　
３
２
　
１
　
０
　
１

　
　
　
（
．
１
．
く
）
　
（
Ｊ
）
９

　
n
　
　
　
　
Ｃ
Ｍ

（
．
１
．
４
）

§1

０
　
ｒ

　１

０　　１ ２ ４

Gd-Fe FILMS
(ａt300K)

lｅこ３００mA

･:Fe ATOM
ｏ:Gd ATOM

　
　
Ｉ

　
Ｑ
Ａ

　
　
ぐ

i
n
　
　
･
-

７

Fig. 6.5　Reduced　density　functions　G{r) of

　　　　　　　　GdFe　films (Gd:Fe　＝　1:3) .

-109-



６
．
５

ｇ３

き２

１
　
″

　
「
」
）
Ｑ

１

２

０ １ ２

乱戸･

３ ４

Fe(by ICB)

５

TbFe,

(by Sputtering)

７

Fig. 6.6　Reduced　density　functions　G(r) of
　　　　　　　　GdFe　filmprepared　by　the　工CB
　　　　　　　　technique　as　compared　with　the
　　　　　　　　TbFe2　filmby　sputtering　method°

－１１０－



coupling　of　different　species.　　In　fact″the　TbFe-　amorphous

film prepared　by　sputtering method where　the　impinging　particles

are　neutral　and　their　kinetic　energy　is　smaller　than　those　of

the　工CB　technique.　the　Fe-Fe　pair　density is　rather　large　as

shown　in　Fig. 6.6.

　　　　　Figure　６．７　shows　the　results　of　G(r) obtained　with　the　films

（工ｅ･゙ ３．00 iiiA) at various　atomic　ratio　of　Gd　and Fe.　　The　peak

　　　　　　　　　　　　ｏaround　ｒ　＝　５　Ａreduces　with　the　atomic　ratio　reaching　to　nearly

1:1,while　the　Gd-Fe　pair　is　dominant　and　does　not　change.

　　　　　６．５　Magnetic　Properties

　　　　　工ｎ　order　to　investigate　the　magnetic　properties　of　GdFe

films, especially　on　the　magnetic　anisotropy　of　七he　films, mea-

surements　of　ａ　ferromagnetic　resonance (FMR) were　made　at　room

temperature, as　in　the　Chapter　5.3.2.

　　　　　Figure　６．８　shows　the　FMR spectra　of　GdFe　films (Gd:Fe　●　1:3)

at　various　electron　currents　for　ionization　工　．　　since　the
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ｅ

Fe-Fe　pair　density　was　reduced　by　the　presence　of　ion　and　the

Gd-Fe　pair　is　dominant　as　shown　in　Fig.　6.5, the　spin-wave

resonance　takes　place　in　the　case　of　Ｆｉｇ°６°８（ｃ）（工ｅ　°　３００　ｍＡ〉゜

The　resonance　equation　of　the　spin-wave　pinned　at　both　the　sub-

strate　and　film　surface　sides　is　given　by

“'ｋ°Ｔ{Ｈ十≪m ａ２
亙

ｄ

２　　２
　　ｎ　｝ (6.3)

where　ωｋ　isthe　resonance angular　frequency,　Ｙ　is　the　magneto-

mechanical　ratio, H　the　external　magnetic　field″≪m　the　molecu-
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lar　field, a　is　the　distance　of　spins, d　the　film　thickness, and

ｎ　is　the　resonance mode.　　工ｎ Fig. 6.8(c), the　FMR　spectrum of

Ｏ　°　９０°exhibits　three　resonance　peaks　denoted　as　１，２　and　３．

Judging　from　the　resonance　field.　七he　peaks　of　１， ２　and　３　corre-

spond to　0th, 3rd and　4th mode ｏｆべthe　spin-wave　resonance.

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　○respec七ively.　　　Applying　ａ　＝　３．２　A(the　interatomic　distance　of

Gd-Fe)　and ｄ ＝　2700　Ainto Eq. (6‘３）ｆ　the　values　of　≪mcan be

estimated　to　be ≪m　°２°８６　×　１０６Oe. By　using　the　relation

between･ the　molecular　field　and　the　exchange　stiffness　constant

A, which　is

Hｍ’ａ　°　2A/Ｍｓ (6.4)

the　exchange　stiffness　constant Ａ was　determined　to　be　Ａ　＝　O.35

゛１０‾６　erg/cm v゛here　Ｍｓ　istaken　as　２００　Gauss.　　This　value　is

in　good　agreement with　the　results　of　GdFe2　films　obtained　by

T.Katayama　et　ａ１． ８）　where　the exchange　stiffness　constant　was

determined　by　following　formula.

c，　＝4y/‾ｉ;７‾

Ｗ　　　　　　　　　Ｕ
(6.5)

where　°w　is　the　energy　density　of　domain wall.

　　　　　Figure　６．９　shows　the　FMR spectra　of　GdFe　films (工ｅ　°３００

itiA) at　various　atomic　ratio.　　The　internal　effective　field Ｈｅｆｆ″

g-factor　and　uniaxial　magnetic　anisotropy　constant were　obtained

by　using　Eqs
’
（５°1) and (5°２）″　　Ｍｓ　beingtaken　as　２００　Gauss.

The　results　are　given　in　Table　６ 。１．　　The　internal　effective
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Table ６．１The values of Ｈ　， Ｋ，９ of Gd-Fe films

　　　　　at various Gd/Fe ratio

Gd　s　Fe

Ｈ
ｅｆｆ ｡

（ｋｏｅ）

K (erg/cr゛3

９

　1　‡　1
-

　-1.10

1.42 × 105

　1.83

1　S　2
一
一2.61

１　Ｓ　３

一

一3.91

-8.67 ×　103　　-1.40 × 105
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field　Ｈｅｆｆincreases　with　the　atomic　ratio reaching　to　1:1　ａりｄ

the　uniaxial　magnetic　anisotropy　constant　Ｋｕ　is　positive　when

the　atomic　ratio　Gd:Fe　＝　1:1.　　This　aspect　is　similar　to　the

case　of　Mn5Ni2Bi4 films　as　described　in　Chapter　5.3.2.　　This

increases　of　Ｈｅｆｆａｎｄ　Ｋｕ　correspond to　the　reduction　of　multiple

coupling　of　Fe　atoms　as　shown　in　Fig 。　６。７．　　The　dependency　of

Ｋｕ　on　film　composition was　also　observed　in　the　film prepared

by　R.F.　sputtering　method　120)″121)　　　From　the　results men-

tioned　above, the　multiple　coupling　of　Fe　atoms　is　likely　the

cause　of　the　reduction　of　uniaxial　magnetic　anisotropy　constant

Ｋ　。
　Ｕ

　　　　　６．６　Bi　Doping

　　　　　By　using　the　工CB　technique,GdFe　films　showed　that　the

Gd-Fe　pair was　dominant　in　ａ　film even when　３０１　０ｆ　Fe　clusters

were　included　and　that　the　internal　effective　field　Ｈ

negative, as　described　previous　section.

eff
were

　　　　　工ｎ　this　section,Bi　doped　GdFe　films　prepared　by　using　the

工CB　technique　are　evaluated　from　the　standpoint　of　uniformity.

and　the　results　of　measurements　on　x-ray　diffraction　and　FMR of

the　films　are　described, and　the　effect　of　Bi　doping　are　dis-

cussed。

　　　　　Preparation　of Bi　doped　GdFe　films　was　made　by　the　deposition

of　Gd　and　Fe　clusters　and　the　simultaneous　evaporation　of　Bi

onto　ａ　glass　substrate, followed　by　overcoating with　ａ　SiO

layer. The　iron　and　gadolinium　vapours　are　ejected　into　ａ

vacuum　chamber　together with　bismuth　vapour　from an　other
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Fig.　6.１０　SEM

　　　　　　　　　the
structure　of　ａ　fractional　edge　of
Bi　doped　GdFe　ｆｉ]．ｍ．
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conical　tungsten　filament　located　between　two　cluster　sources,

and　七he　pressure maintained　in　the　chamber　is　in　the　３　へ，６　ｘ

１０‾６　Torr　range・

　　　　　工ｎ　this　experiment, only　iron　clusters were　ionized　as

same　as　the　previous　section.　　The　electron　current　for　ioni-

zation　工ｅ　and　the　acceleration　voltage　ｖａ　were　３００　itiA and　Ｏ　Ｖ

(with　only　ejection　velocities　of　Fe　clusters), respectively.

and the　substrate　temperature　Ｔｓ was　about　２００　°ｃ．　　Ａ　total

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　○film　七hickness　and　ａ　SiO　layer were　2000　･ｘ，3000　A　and　1000　へ，

1500　A, respectively.　　　The　Bi　doped　GdFe　films　investigated　were

analyzed　by　x-ray　microprove　analysis.　　　with keeping　the　con-

centration　of　Gd　and　Fe　at　５０　atomic　per　cent (a七.%), the　content

of　Bi　was　varied　up　to　22.2　at.%　with　the　composition　of

（ＧｄＦｅ）１－ＸＢｉｘ°　　The　uniformity　of　ｄｅｌ?ositedfilm　were　checked

by　AES　and were　found　to have　the　good　uniformity　as　in　the

case　of　GdFe　films.

　　　　　Figure　6.10　shows　the　fractional　edge　of　ａ　Bi　doped　GdFe

film, sustaining　the obvious　amorphous　structure.　　Also　it was

confirmed　with　the　result　of　x-ray　diffraction　study　that　the

obtained　film　took　broad　halo　ｐａ七terns　being　typical　of　the

amorphous　structure.

　　　　　Figure　6.11　shows　the　results　of　G(r) obtained　with　the

pure GdFe　film　and　the　Bi　doped (Bi　22.2　at.%) GdFe　film.

Taking　account　of　the　radii　of　Gd,Fe, Bi　atoms (1.78　A, 1.27　Ａ

and　1.55　A）ｆ　the　non-discre七ｅ　bro°ｄ　peak　in　G{r) of　the　Bi　doped

GdFe　film　around　３　Ａ　around which　the　nearest-neighbour　bonding

peak　exists　are　mixed　together　with　Gd-Fe,Fe-Fe,Gd-Gd,Gd-Bi,
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and　Bi-Bi　pairs　because　the　three　peaks　corresponding　to　Fe-Fe,

Gd-Fe　and　Gd-Gd　pairs　obtained with　七he　pure　GdFe　film　are

separated　clearly.　　　工ｔ　should　be　noted　that　Gd-Fe　pair　is　donii-

nant　for　films　prepared　by　the　工CB　technique。

　　　　Bi　doped　GdFe　films　were　then　annealed　in　vacuum　for　one

hour　at　２６０　°Ｃ．　　As　ａ　result　,the　value　of　the　internal　effec-

tive　field　Heff　of the　film were　found　to　become positive.

proving　the　positive　perpendicular　anisotropy.　　　Figures　6.12

and　6.13　show　the　results　of　G(r) obtained　ｗｉ七ｈ　the　films　of

Bi　５．４　at.%　and　22.2　at.%, respectively.　　　工ｎ　both　cases, the

shoulders　of　non-discrete　broad　peak　ａ‘re　found　to　shift　toward

longer　values　of　ｒ　by　annealing　and　it　is　marked　for　the　films

of　high　Bi　concentration.　　　From　the　results, it　is　suggested

that　Gd-Bi　pair　increase　and　Fe-Bi　pair　decrease　by　the　anneal-

・ｎｇ。

　　　　工ｎ　order　to　investigate　the　magnetic　properties　of　Bi　doped

GdFe　films,　FMR measurements were made　as　in　the　same way　of　the

previous　section.　　Figure　6.14　shows　the　internal　effective

field　Hg££ and the　peak　to　peak　value　of　absorption intensities

工pp　of GdFe films　ｗｉ七ｈ　different　concentration　of　Bi, where　open

circle　are　the　values　of　as-c!eposited　films　and　closed　circles

are　those　of　annealed　films.　　The　value　of ≪eff　of　the　ａｓ‾

deposited　film　increase　with　the　doping　of　Bi　and　gradually

increase　to　ａ　positive　value　as　the　Bi　content　increases.　　０ｎ

the　other　hand,工ｐｐｗａｓ　considerably　decreased　by　doping　of Bi

about　５．０　at.%. The　result　suggests　that　the　doping　of　Bi

into GdFe ｆｉ]．ｍ　plays　ａ　significant　role　in　decreasing　the　saturation
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tion magneti zation　Ｍｓ″resulting in　ａ　marked　increase　of Ｈｅｆｆ°

As　regards　工ｐｐ″　it　is　considered　that　the　exchange　interaction

between magnetic　spins　is　weakened　by　the　Bi　doping.　　The

values　of　Ｈｅｆｆ　of　the　annealed　film of　Bi　22.2　at.%,　as　compared

with　the　as-deposited　films, is　greater　and　turns　into　positive

sign, that　is, the　magnetization　being　perpendicular　to　the

film　surface.･　　Taking　account　of　the　results　of　χ-ray　diffrac-

tion s七udy, the　value　of　G{r) at　ａ　larger　value　of　ｒ　than　３ ．２

A (Gd-Fe interatomic distance) is found to be related to the

increase of　≪eff　after　annealing°

　　　　　The　g-factor　of　the　Bi　doped　GdFe　films　are　tabulated　in

Table　6.2.　　These　values　are　discussed　in　七erms　of　the　Tsuya-

Wangsness　formura
122)-124)

which　should　be　applied　to　all　of

the　ferrimagnetic　material.　　The　Tsuya-Wangsness　formula　of

the　Ｇｄ１－ＸＦｅｘ　is　expressed　as

　　（1‾幻^Gd ’ ゛ＭＦｅ (1-x) - xR
T

O

こと石弓⊇こ
(6.6)

where Ｒ °ＭＦｅ／ＭＧｄ″g and ^Gd are g-factor and magnetization of

Gd sublattice″ and ｇかｅand ＭＦｅare　those　of　Fe sublattice.

respec七ively。

　　　　The　compensation　temperature　Ｔｃｏｍｐ　for　impurity free　GdFe

films　decreased　as　the　content　of　Fe　increased １２），ｗｈｉｌｅ　the

Ｔｃｏｍｐ　for　Bidoped　GdFe　films　decreased　with increasing　the　con-

centration　of　Bi　125)　　From　these　facts,　the　doping　of　Bi

into　GdFe　films　can　be　regarded　equivalently　as　an　increase　of
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Table　６．２

Bi　at.%

　g-factors　of　Bidoped　GdFe
　films　at　various　Bi　content

５．4　　　10.6　　　22.2

Ｗ

考

as-depo.

annealed

2.01　　2.01　　　2．01

1.95　　2.00　　　2.08
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ｘ　in Eq.(6.6).　　　In　this　study, X was　kept　constant at　０．５　so

that we　can　examine　the　value　of　Ｒ since　an　increase　of　ｘ　is

equivalent　to　an　increase　of 晦ｅａｎｄ　ａ　decrease　of ^Gd'　which

lead　to　as　increase　of　Ｒ．　　The　annealing　of　Bi　doped　GdFe　films

leads　to　increase ＭＦｅand to decrease ＭＧｄ″which correspond to

the　results　of　x-ray　diffraction　study　in　which　Fe-Bi　pair

decreased　and　Gd-Bi　pair　increased　by　annealing。

　　　　　Applying ｘ °0.5,　^Gd ° ２°０２
126)

^Fe ° ２°０６５
１２６）ａｉｌｄ

the　g-factors　obtained　in　Table　６．２　into　Eq.(6.6), the　values

of　R could　be　estimated　to　be　Ｒ＝　0.186　for　the　as-deposited

films, 4.09　for　the　annealed　film of　Bi　22.2　at.%, and　0.622

for　the　annealed　film　of　Bi　５．４　at.%.　　This　is　reasonable　by

comparing　the　result　that　七he　shift　of　the　shoulders　in　G(r)

obtained　from　x-ray　diffraction was　more　intense　for　the　film

of Bi　22.2　at.%　七han　for　that　of　Bi　５．４　at.%.　　　Supposing　^Fe　〉

ｇＧｄｚ．ｔｈｅ　g-factor　of　Bi　doped　GdFe　films　decrease with　increasing

the　value　of　Ｒ　as　seen　in　Eq.(6.6).　　This　will　be　applied　to

the　annealed　film of　Bi　５．４　ａｔ．･I,but　can　not　be　applied　to　the

annealed　film of　Bi　22.2　at.%.　　工ｎ　the　latter　case, the　g-factor

was　rather　great　than　that　of　the　as-deposited　ｆｉ］．ｍ．　　The　shift

of　shoulders, that　is　from Fe-Bi　pairs　to　Gd-Bi　pairs, of　the

film of　Bi　５．４　at.%　was　nearly　done　by　annealing, while　the

shoulder　corresponding　　Fe-Bi　pairs　of　the　film　of　Bi　22.2　at.%

still　remained　even　after　annealing「　ａｓ　seen　in　Figs. 6.12　and

6.13.　　This　can　be　attributed　to　the　large　g-factor　of　the

annealed　film of　Bi　22.2　at.%, or　an　influence　of　Bi　on　the

molecular　field between　Gd　and Fe　atoms.
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　　　　　６．７　Sununa】７ｙ

　　　　Film　formation　of　GdFe　with　ａ　uniform amorphous　structure

were　performed　using　the　工CB　technique.　　The　films　obtained

were　completely　uniform over　the　area of　５　×　５ｃｍ２　and　through

七heir　thickness.　　The　presence　of　ions　and the　kinetic　energy

of　vapourized metal　clusters　are　likely　cause　of　the　uniform

amorphous　structure　of　films　even when　the　iron　clusters　were

alone　ionized。

　　　　　From　themeasurements　on　the　x-ray　diffraction,　it was

found　that　the　Gd-Fe　pair　is　dominant　for　the　films　prepared　by

七he　工CB　technique.　　As　ａ　result, the　spin-wave　resonance　was

observed　in　the　FMR　spectra.　　　This　was　confirmed　by　calculating

the　molecular　field　and　the　exchange　stiffness　constant　using

the　resonance　equation　of　spin-wave。

　　　　　The　multiple　coupling　of　Fe　atoms　in　ａ　filmwas　considered

to　be　ａ　cause　of the　reduction　of　uniaxial　magnetic　anisotropy。

　　　　　For　the　Bi　doped　GdFe　films,it was　found　that　the　shift

of　shoulders　in　G(r) correspoりding　with　the　change　from Fe-Bi

pairs　to　Gd-Bi　pairs　is　observed　by　annealing　more　clearly　as

Bi　content was　increased.　　From　the measurements　on FMR, it was

found　that　the　internal　effective　field ≪eff　was　markedly

increased　by　Bi　doping　and　became　positive　by　annealing.　　　The

annealing　effect　by which　≪eff　became　positive　is　closely

related　to　the　shift　of　shoulders　in　G(r).　　Ａｐｐ:Lying　the　Tsuya-

Wangsness　formula, the　sublattice moment　ratio　　Ｒ＝吟ｅμＩＧｄ

were　estimated　to be　ｏ．:L86,4.09　and　0.622　for　the　as-deposited

films　of　various　Bi　content, the annealed　film of　Bi　22.2　at.%″
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and　the　annealed　film　of　Bi　５．４　ａｔ．･I,respectively.

　　　　　Detailed　analysis　of　the　pair　coordination　of　components

and　the　sublattice　moments, g-factor　should　be　done　under　the

ion　content, ion　species, and　the　energy　of　the　ionized　cluster

beam.
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Ｖ工工　CONCLUDING　REMARKS

　　　　　Magnetic　thin　films　prepared　by　ionized　cluster　beam　technique

have　been　studied with　respect　to　their　crystallographic　and

magnetic　properties.　　By　using　工CB　technique, the　physical　and

crystallographic　characteristics　of　the　deposited　films　can　be

adjusted　suitably　for　the　magnetooptical　recording　material　by

controlling　deposition　parameters　according　to　the　source　and

substrate　material。

　　　　　工ｎ　Chapter　工工，ａ　general　idea　of　magnetooptical　recording

and　requirements　on　material　used　in　such　recording　process　have

been　reviewed.　　Optical　writing　and　reading　processes　have　sum-

marized　and　ultimate　recording　density　for　MnBi　is　obtained　to　be

１０１０　ｂｉｔｓ／ｃｍ２。

　　　　　工ｎ　Chapter　工工工,mechanisms　of　cluster　formation　have　described

and　the　characteristics　of　the　practical　工CB　source　used　in　pre-

paring　films　have been mentioned　in　ａ　case　of　Mn　and　Bi　sources。

　　　　　From　Chapter　工ｖ　through　ｖ工,individual　magnetic　films　have　been

investigated　in　detail.　　For　MnBi　films, large　scale　uniaxial

thin　films　suitable　for　thermomagnetic　recording　application　could

be　successfully　obtained.　　The　films　were　easily　prepared　by　ａ

simultaneous　method　of　the　工CB　deposition　of　Mn　and　Bi　onto　ａ

glass　substrate, and　found　to　be　extremely　uniform　over　ａ　large

area　and　easily　reproducible.　　The　nucreation　and　crystal　growth

processes　of　the　films　differ　from　those　of　MnBi-glass　films

prepared　by　the　conventional　vacuum　evaporation.　　　This　can be

attributed　to　the　profound　influence　of　ionized particles　and　the

kinetic　energy　of　the　source　materials 。
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　　　　　The　optical　absorption　coefficient　and　the　specific　Faraday

rotation Ｆ　of　the　film were　obtained　to be　３．５　×　１０５　cm　and

７．４　×　１０５　deg/cm.respect工vely　at　the wavelength　of　6328 Lｒｅ一

suiting　in　the　figure　of merit　2F/oく　＝　４．５　ｄｅｇ。

　　　　　By　using　ａ　He-Ne　laser, Curie　point writing　could　be　sucess-

fully　accomplished　in　the　film.　　The　diameter　of written　spot

and　七he　spot　spacing were　２　μｍ　and　５　μm,respectively, realizing

the　recording　density of　４　×　１０６　ｂ１七/cm.　　　The　written　domains

were　found　七〇　be　stable　owing　to　the　domain wall　coercivity。

　　　　　The　Fourier　power　spectrum　obtained　from　ａ　line　shape　domain

was　observed　and　the　calculated　line width was　in　good　agreement

with　七he　directly　observed width　under　ａ　polarizing　microscope。

　　　　　For　MnNiBi　films, a　good　orientation　to　〈１１１〉-axis　could　be

obtained.　　The　Curie　temperature　of　this　material　is　found　to　be

about　１００　°C, and　the　specific　Faraday　rotation　F,　the　figure　of

merit ２Ｆ４ at the wavelength of 6328 Ａ are obtained to be １．７ｘ

１０
５

deg/cm　and　0.53　deg, respectively.　　　This　lower　values　of　the

Curie　temperature　and　the　specific　Faraday　rotation　are　considered

to　be　ａ七七ributed　to　ａ　small　exchange　integral。

　　　　　With　doping　of　Cu　into　Mn-Ni-Bi　film, the　magnetization　ratio

of　the　remanent　state　and　the　saturated　state　is　almost　twice　of

the　Mn_Ni2Bi^ film　and　the　internal　effective　field H^££　is　ｉｎ’

creased　from　ａ　negative　to　nearly　zero　because　of　the　reduction

of　the　saturation magnetization　due　to　Cu　doping。

　　　　　For　GdFe　films,a　uniform　amorphous　structure　have　performed

over　ａ　large　area　and　their　entire　thickness.　　From　the　measure-

ments　on　the　x-ray　diffraction.　it was　found　that　the　Gd-Fe　pair
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is　dominant　for　the　films　prepared　by　the　工CB　techniique.　　As　ａ

result, the　spin-wave　resonance was obtained　in　the　FMR　spectra.

This　was　confirmed　by　calculating　the molecular　field　and　the

exchange　stiffness　constant　using　the　resonance　equation　of　spin-

wave。

　　　　　The　multiple　coupling　of　Fe　atoms　in　ａ　filmwas　considered

to　be　ａ　cause　of　the　reduction　of　uniaxial　magnetic　anisotropy。

　　　　　For　the　Bi　doped　GdFe　films,it was　found　that　the　shift　of

shoulders　in G(r) corresponding with　the　change　from Fe-Bi　pairs

to　Gd-Bi　pairs　is　observed　by　annealing more　clearly　as　Bi　con-

tent was　increased.　　From　the　measurements　on FMR, it was　found

that　the　internal　effective　field H ££　was　markedly　increased　by

Bi　doping　and　became　positive　by　annealing.　　　The　annealing

effect　by which　≪eff　became　positive　is　closely　related　to　the

shift　of　shoulders　in　G(r).　　Applying　the　Tsuya-V7angsness　formula.

the　sublattice moment　ratio　Ｒ ＝ ＭＦｅ／ＭＧｄｗｅｉｒｅ　estimated　to　be

0.186, 4.09　and　0.622　for　七he　as-deposited　films　of　various　Bi

content, the　annea:Led　film　of　Bi　22.2　at.%, and　the　annealed　film

of　Bi　５．４　ａｔ．宅i,respectively。

　　　　　From　the　results　obtained　in　this　thesis, the　工onized　Cluster

Beam (工CB) technique was　found　to　have　ａ　great　ability　to　be　used

in　preparing　magnetic　thin　films　for　magnetooptical　recording・

The　role　of　ions　in　film　formation　is　predominant　and　the　film

characteristic　can　be　controlled　easily。

　　　　　The　工CB　technique　has　many　features which　are　promissing　for

magnetic　thin　film　formation, especially　for　intermetalic　com-

pounds.　　　From　the　standpoint　that　in　intermetalic　magnetic
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material.　magnetic　spins　are　coupled　each　other　rather　directly

than　oxide　magnetic material　in which　spins　are　coupled　through

ａ　anion, many　applications　for　these　material　have　been　consid-

ered　by　using the　工CB　technique　taking　into　account　in　its　direct

controllability　on　film　formation.
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