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铁超薄膜的铁磁相变和垂直磁各向异性
 

郭文莉　史隆培
(中山大学物理学系 , 广州 510275)

摘　要　根据表面原子自旋倾向垂直于表面取向的海森堡模型 ,运用格林函数方法讨论了 1～

8层面心铁磁薄膜的铁磁相变和垂直磁各向异性 . 证明了铁磁薄膜其序参数 (自发磁化 )是随薄

膜中空间位置而变化的 ,而薄膜中不同位置的居里温度是相同的 .计算了表面各向异性常数 Ks

( T ) , 有效体各向异性常数 Kv ( T )和形状各向异性常数 Kd ( T ) 与温度的关系 , 证明了在一

定的温度和厚度下薄膜存在垂直剩磁 (Kv ( T ) - Kd ( T ) > 0) , 在弱表面各向异性 ( SA) 的

情况下 , 7层面心铁磁薄膜仍具有垂直磁化 , 理论与实验结果吻合 .
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从在 Cu ( 001) 上外延生长的面心 ( fcc) Fe膜 ( Fe /Cu ( 001) ) 的实验中发现 , 薄膜

和体的磁行为有很大差别 [1～ 4 ] . 虽然各种实验结果之间有不少差异 , 但都表明了一个事实:

薄膜的垂直剩磁和磁化强度在垂直、 平面之间的转变强烈地依赖于薄膜的温度和厚度 . 又

有实验证明 [4 ] , 对于 fe /Cu ( 001) , 7层铁磁薄膜仍具有垂直磁化 , 史隆培 [5, 6 ]在 fcc Fe膜具

有表面各向异性基础上给出一个理论 , 计算了 1～ 6层 fcc铁磁薄膜的铁磁相变和垂直磁各

向异性 , 证明垂直与平面磁化的转变温度与薄膜的厚度、 自发磁化强度和表面各向异性强

弱有关 , 并预测 7层 fcc铁磁薄膜仍具有垂直磁化 , 其结果与实验相当吻合 . 我们将在 [5]

的基础上进一步考察 7～ 8层 fcc铁薄膜的铁磁相变和垂直磁各向异性 .

1　模　型

　　 J. G. Gay et al [7 ]　把自旋—轨道相互作用运用到自洽局域轨道方法中计算 Fe、 Ni、 V、

Co单层薄膜的自旋各向异性 , 发现 Fe和 V的易磁化方向为垂直平面 , 而 Ni和 Co的则在

平面内 . 按每个原子具有的能量计 , 单层的各向异性很大 . 例如 , bcc Fe为 0. 4 meV /a tom,

是磁体 Fe ( 4μeV /a tom )的 100倍 . 这是由于单层对称性减少的缘故 . 为了研究 fcc铁磁薄

膜中铁磁相变和垂直磁各向异性的性质 , 必须考虑表面自旋各向异性 .

我们讨论一个面心立方格子 .由 n层原子层 (n M L)组成 ,每一格点有两个电子自旋 .薄

膜表面平行于 ( 001)面且垂直于 z轴 ,在 z [001 ]方向上薄膜有有限层原子层 ,而在 x [100 ]和
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y [010 ]方向上则有无限多个原子 N ( N→∞ ) .用两种不同的坐标系:晶格坐标 (x , y , z ) , z

轴垂直于薄膜表面 ;自旋量子化坐标 (X , Y ,Z ) , Z轴为量子化轴 .对于易垂直各向异性的薄

膜两种坐标重合 ,而对于易平面各向异性的则 Z与 y、X 与 z、 Y与 x重合
[6 ]
.

薄膜内层每一格点的自旋存在着与 12个最近邻自旋的交换作用 ,而表面自旋除受到 8个

最近邻自旋的交换作用外 , 还存在表面各向异性的作用 , 它是由晶场和自旋轨道耦合作用

引起的 . 系统的自旋哈密顿量包括三部分: 海森堡交换作用项 , 表面各向异性 ( SA) 项和

退磁 (形状各向异性 ) 项 , 用二次量子化的方法可推导出其表达式为:

H = - 1
2∑Tf 1f 2J f 1f 2S

T
f 1S

T
f 2 - ∑

f

Df ( SZf ) 2+ _
2

2V
N Z∑

f 1f 2

S
Z
f
1
S
Z
f 2 ( 1)

其中 f为格点位置 ,可表示为沿 xy平面的矢量坐标 j和沿 z方向的坐标ν, f = ( j ,ν) ,ν= 1,

2, 3,… ,n代表薄膜的层数 ,T= x , y , z表示坐标分量 .为简单起见 ,只计入最近邻交换积分

J f 1f 2 = JW,并假定 (nML)薄膜具有对称表面 ,表面的自旋倾向垂直于平面 .表面各向异性常

数

Df = Dν=
D > 0(ν= 1,n )

0　　 (ν= 2, 3,… ,n - 1)

Nz为垂直退磁因子 , N x和 Ny为平面退磁因子 , 近似 Nz= 4c, Nx= Ny= 0. V是薄膜体

积 , v为原胞体积 , V= 2N
2
nv , v= a

3
/4. _是磁矩 , _ S是一个原子的磁矩 , 近似认为 S=

1, _ = 2. 2_ B (_ B= 0. 927× 10- 20
erg /oe) .

由于薄膜具有单轴各向异性 , 自发磁化方向均平行 (或垂直于表面 , 或平行于表面 ) ,

由于薄膜在一个方向上失去平移不变性 , 自发磁化的大小则随层而变化 .

2　 1～ 8层 fcc铁磁薄膜的铁磁相就和垂直磁各向异性

　　对 1～ 6层 fcc铁薄膜我们曾运用格林函数方法进行了研究 [5, 6 ] .

2. 1　 7～ 8层 fcc铁磁薄膜的铁磁相变

考虑易垂直各向异性的情况 . 由于 z轴是量子化轴 , 〈Sf
z〉 = ef S, 〈　〉 表示对式

( 1) 所描述的系统的统计平均值 . xy平面具有平移不变性 , ef 只与ν有关即ef = eν. 用双

时格林函数处理这个问题 , 我们用如下近似方法截断高阶格林函数 [6 ] .

《Sf z Sh+ |Bg》 = < Sf z > 《Sh+ |Bg》　　　　　　　　 ( f ≠ h )　　

《Sf
z
Sf

+
+ S f

+
S f
z
|Bg》 ≈Γf < Sf

z
> 《S f

+
|Bg》 ( f = h )　　

其中Γf = < 3 ( Sf
z
)
2
- S ( S+ 1) > / 〈Sf

z
〉

2

从 0K到居里点 , Γf 随温度从 1变到 3 /4. 从式 ( 1) 我们可以获得 [5, 6 ]

　　　　　　　 Seν=
( S - Pν) ( 1+ Pν) 2S+ 1+ ( 1+ S + Pν) P2S+ 1

ν

( 1+ Pν)
2S+ 1

- P
2S+ 1
ν

( 2)

　　　　　　　Pν=
1

( 2π) 2 dhx dhy∑
n

k= 1

U
2
νk

exp(khk /KB T ) - 1
( 3)

　　　　　　　Pν= Pn+ 1-ν

其中 KB为波尔曼常数 , T为绝对温度 . khk由下列特征方程决定:
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khk - E1 J 1
J 2 khk - E2 J 2

Jν khk - Eν Jν
J 2 khk - E2 J 2

J 1 khk - E1

= 0 ( 4)

E1 = 4JSe1 [1 - cos(hx /2) cos(hy /2) ]+ 4JSe2 + DΓ1e1 - _ 4πMs

Eν= 4JSeν[1 - cos(hx /2) co s(hy /2) ]+ 4J S (eν+ 1 + eν-1 ) - _ 4πMs

(ν= 2,…… ,n - 1) ( 4a)

Jν= 2JSeν [cos(hx /2) + cos(hy /2) ] (ν= 1, 2, 3,…… ,n ) ( 4b)

Γ1 = [2S ( S + 1) - 3( 1+ 2P1 ) Se1 ] / ( Se1 ) 2 ( 4c)

Ms = Ms( 0)
1
n∑

n

ν= 1
eν;　　　Ms ( 0) = _ S /V ( 4d)

eν= en+ 1-ν;　　　 Eν= En+ 1-ν

khk和 U
2
νk = Aνν(khk ) /∏

l(≠ k)
(khk - khl )的值参见 [8 ].

其中 hx = 2πnx /N ,　　hy = 2πny /N　 ( 4e)

nx 和 ny取 0, ± 1, ± 2, …… , ±N /2 (N→∞ ) , k和 l分别为 1, 2, 3, …… , n. Aνν

(khk ) 是上述行列式 ( 4) 之ν行、 ν列子行列式 .

利用式 ( 2) ～ ( 4e) , 我们可以计算自发磁化强度σν (ν= 1, 2, 3, … , n) 与温度的

关系 , 由此可确定居里温度 Tcν, 计算结果表明一般σ1≠σ2≠σ3…但居里温度是相同的 Tc1=

Tc2= Tc3= … .

另外 , 从式 ( 2) ～ ( 4e) 及高温近似 ( Pν→∞ ) , 获得薄膜中原子层的居里温度

TCν= [12S ( S+ 1) /3Cν ] ( J /KB ) ( 5)

其中　Cν=
1

( 2π) 2
= dhxdhy∑

n

k= 1

12SeνU
2
νk

khk
( 6)

Cν= Cn+ 1-ν; 　　 Tcν= Tc n+ 1-ν; 　　 (ν= 1, 2, 3, …… , n ) ( 7)

因为khk /eν赖于e_ /eν (ν和 _ = 1, 2, 3, …… , n )
[ 8]
, 式 ( 6) 的积分收敛条件是eν /

e_ 非零有限或eν (ν= 1, 2, 3, …… , n ) 在居里温度 TC时同时趋于零 . 根据 , TC= TC1=

TCν或 C1= Cν (ν= 2, 3, …… , n /2或 (n+ 1) /2的条件 , 居里温度 TC和eν /e1用式 ( 5)和

式 ( 6)可同时确定 . 当把上述这两种确定居里温度的方法相比较时 ,它们的结果是一致的 .

Tcb= 4S ( S+ 1) /C (J /kB ) , 　　 C= 1. 34466 ( 8)

对于 fcc铁磁体 (对应于 nML薄膜 , n→∞ )假设面心铁磁体的居里温度 Tcb为 1000K,

由 ( 8)式可得 J= 14. 483 meV. 本文采用约化温度 T /Tcb表示温度 T ,用约化居里温度 TC /

TCb表示 nML薄膜的居里温度 TC .

用计算机计算在不同 Dj (Dj= D /J )情况下 7ML、 8ML的自发磁化与温度的关系 , 我

们发现 , 薄膜的序参数 (自发磁化 )是随薄膜层而变化的 , 而各层的居里温度是相同的 ,并

且两者随自旋在表面的束缚程度变化而变化 . 当 Dj较小时 (Dj≤ 4) ,表面的序参数值小于

各里层的序参数值 ; 当 Dj较大时 (Dj≥ 4) , 表面的序参数值大于各里层的序参数值与 1～

6层的结果相似 [ 5, 6] , 但是 7ML和 8ML更接近于铁磁体的行为 .

居里温度 TC与 D /J在 7M L、 8ML情况下的关系如图 1所示 ,结果表明 ,居里温度随 Dj

的增大而单调递增 , 当 Dj大到一定数值时 , 居里温度大于铁磁体的居里温度 . 应该强调指
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出图 1的结果是在忽略退磁 (形状各向导性 )项情况下得到的 , 以下本文讨论垂直磁各异性

时 , 退磁项必须要考虑 .

图 1　面心铁薄膜的 Tc- Dj关系

2. 2　 7～ 8层 fcc铁磁薄膜的垂直磁各向异性

假定磁各向异性能与薄膜中自发磁化与晶轴

( x [100] , y [010 ], z [0011 ] )的方向余弦V
x
,V

y
,

V
z
有关 . 建立一个新的坐标轴 ( X , Y , Z ) , Z轴是

自发磁化方向 (量子化轴 ) , θ是 z轴与 Z轴的夹

角 .

可以获得系统自由能 F的表达式:

F = Fex + Fk + Fd = - KB T lnsp ( e- H /k
8
T )

　　 f = F /V　　　　　　　　　　　　　 ( 9)

其中 Fex是交换能 , Fk是晶体各向异性能 , Fd是退磁 (形状各向异性 ) 能 . V是薄膜的体

积 , 自由能 f 和单轴各向异性常数 Ku ( T ) 可表示为 [6 ]

f = f 0+ K u ( T ) sin2θ+ …

Ku ( T ) = ( 1 /V )〈 H / ( sin
2
θ)〉 = Kv ( T ) - K d ( T ) ( 10)

定义温度 T时薄膜的有效体各向异性常数 Kv ( T ) 和形状各向异性常数 K d ( T ) .

对于 nM L fcc铁磁薄膜来说 , V= 2N
2

na
3 /4, 原胞体积 v= a

3 /4, Ms ( 0) = _ S /V=
1749G, 表面一个原子所占面积为 a

2
/2, a是晶格常数 ( 3. 60A ) , n是薄膜原子层数 .

假定垂直磁各向异性仅来自 S A , D1= Dn= D, Dν= 0 (ν= 2, 3, …… , n - 1) . 我们可

以获得 [5, 6 ]

Γ1 ( T ) = 2 [S ( S+ 1) - ( 3 /2) ( 1+ 2P1 ) Se1 ] / (Se1 )
2

( 11)

Kv ( T ) = = ( 2AD /a
3
n ) Γ1 ( T ) ( Se1 )

2 ( 12)

Kv ( T ) = AKs ( T ) /d　　d= na /2

K d ( T ) = 2πMs
2 ( T ) = 2πMs

2 ( 0) ( 1
n
∑
n

ν= 1
eν)

2 ( 13)

Ms ( T ) 是温度 T时的自发磁化强度 . A是表面数 (n= 1时 A= 1; n≥ 2时 A= 2) , Ks

( T ) 是薄膜在温度 T时的表面各向异性常数 . 在绝对零度时 , 由于e1= 1, P1= 0, Γ1

( 0) = 1和式 ( 12) 可得:

Ks ( 0) = D /a
2

Kv ( 0) = 2AD /a
3
n

我们讨论 fcc铁磁薄膜由于表面和退磁各向异性能之间的关系形成垂直剩磁的稳定条

件 . 如果 K u ( T ) > 0, 则由于表面各向异性能大于于退磁能而产生垂直剩磁 , 这取决于四

个因素: 表面各向异性强度 D, 膜厚 n , 温度 T (或eν和Γ1 ) 以及绝对饱和磁化强度 Ms

( 0) . 一般来说 , 对于弱表面各向异性
1
, e1 <eν (ν≠ 1) , 当温度升高时e1比eν下降得更快 .

因此 , 低温、 薄膜、 大 D和小 Ms ( 0) 是垂直剩磁存在的有利条件 . 由式 ( 10)、 式 ( 12)、

式 ( 13) 和 Ku ( 0) ≥ 0我们可以得到 0K时 PR存在的条件:

AD /n - 4π_ Ms ( 0) ≥ 0

fcc Fe薄膜的临界厚度可由上式决定 .
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对 n ML, 若用截断近似Γ1 , 我们可以证明 K u ( Tr ) = 0和自旋波谱底端能隙kon为 0是

等价的 . 对 7M L和 8ML, 根据
[8 ]
, 由 k07 ( Tr ) = 0、 k08 ( Tr ) = 0可得

对于 7ML: 2DΓ1Se1
2
- ( 2e1+ 2e2+ 2e3+ e4 ) _ 4πMs= 0

对于 8ML : DΓ1 Sσ1
2
- (σ1+ σ2+ σ3+ σ4 ) μ4cMs= 0

上面两式的通式为 ADΓ1Se1
2- _ 4cMs∑

ν
eν= 0

而由 ( 10) 式及上通式 K u ( Tr ) = 2ADΓ1 ( Se1 )
2
/a

3
n - 2πMs

2
= ( ADΓ1 Se1

2
-

_ 4πMs∑
ν
eν) S / ( 2na3 /4) = 0

可见 Ku ( Tr ) = 0与 k07 ( Tr ) = 0 (或k08 ( Tr ) = 0) 二者是等价的 .

我们分别在一定的 Dj的情况下计算了 n= 7, 8时的 eν, Γ1 , Kv , K d , Ks , K u及k07 ,

k08与温度 T的关系 , 在 0K时eν, Γ1 , Kv , K d , Ks , K u , k07 , k08有最大值 , 然后随着温度

的升高均单调递减如图 2所示 .

表面各向异性可以分为弱 SA和强 SA两种情形 . 在弱 SA情况下 , 表面原子层的自发

磁化强度小于其它各原子层的自发磁化强度 , 如果 K v ( Tr ) - K d ( Tr ) = 0那么在转变温

度 Tr薄膜将会发生垂直 ( T < Tr )和平面 ( T> Tr )磁化的可逆转变 ; 在强 SA情况下 , 表

面原子层的自发磁化强度大于其它各原子层的自发磁化强度 , 如果 K v ( Tr ) - K d ( Tr ) =

0, 那么在转变温度 Tr薄膜将会发生平面 ( T < Tr ) 和垂直 ( T> Tr ) 磁化的可逆转变 .

图 2　 7层面心铁薄膜的性质与温度的关系

　　　　　　 ( a ) 　Kv , K d , W07 , ev , Γ1与 T的关系 ;

　　　　　　 ( b) 　表面各向异性常数 K s与 T的关系 ; 单轴各向异性常数 K u与 T的关系

　

我们考虑 n = 7, Dj = 0. 1的情况 ,计算结果如图 2所示 .发现存在有转变温度 ,而且在

转变温度时k07和 K u同时为零 ,也就是在 Tr≈ 300K ,k07 = K u = 0,而各层的自发磁化强

度 , Kv , Kd并不为零 ,这时候积分 ( 3)不能再收敛 .再看图 2,发现 Ks在 0K时有最大值 ,

Ks ( 0) = 1. 79024 erg /cm2 , D= 1. 4483meV,随着温度的升高而单调下降 ,直到温度为 Tr为

止 ,曲线 Ks - T可以反映 PR的稳定性随温度的变化情况 .从图 2我们可以看出 K u随温度

T变化的关系 .在 0K到 Tr范围内 Ku > 0,即存在有垂直剩磁 ( PR) ,在温度 Tr时发生垂直

磁化和平面磁化的可逆转变 .

为了与 1～ 6层 fcc铁磁薄膜的磁化状态
[5 ]
相比较 , 我们在 D= 1 meV、 1. 1 meV的情况

下计算了 7层和 8层的转变温度 .居里温度 Tc和转变温度 Tr在不同 D的情况下与薄膜厚度
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图 3　 Tc , T r与薄膜厚度和表面各向异

性的关系

的关系如图 3所示 . 从这个图我们可以直观地看到薄膜

的磁化状态与薄膜的厚度和温度的关系 . 图中曲线以

下的区域描写垂直磁化状态稳定的范围 . 曲线以上的

区域表示平面磁化状态稳定的范围 . 应该特别注意 D

= 1 meV的情况 , 它相应于绝对零度时每个表面原子

具有 0. 5 meV的各向异性能 , 此值近似于 Gay 和

Richter对体心铁的计算结果 ( 0. 4 meV /原子 ) . 图 3显

示对于 1～ 6层 , D= 1 meV时与实验结果符合
[1～ 3 ]

. 对

于 7层 , D= 1 meV时 , Tr≈ 10K,也很好地解释实验
[4 ]

的结果 .
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Ferromagnetic Phase Transition and Perpendicular M agnetic

Aniso tropy in 1～ 8 Monolayer Fcc Iron Films

Guo Wenli
 
　 Shi Longpei

Abstract　 The ferromagnetic phase t ransi tio n and perpendicula r magnetic aniso tropy in

one to eigh t monolayer fcc iron films are studied by the Green - function method based

upon the Heisenberg model w ith perpendicula r spin o rientation o f the atoms at the

surfaces. The model calculation show s tha t the o rder pa rameter ( spontaneous

magnetizaton) changes w ith the atomic planes in the ferromagnetic fi lms but the Curie

tempera tures of the a tomic planes a re all the same. W e also calcula te the surface

aniso t ropy constant K s ( T ) , the effectiv e volume anisot ropy constant K v ( T ) and the shape

aniso t ropy constant ( Kv ( T ) - K d ( T ) > 0) for an intermedia te range of thickness o f

ult rathin film s and tempera ture and prove that sev en mono layer fcc i ron film sti ll has

perpendicular remanence which ag rees w ith the experiments fo r the ult rathin films of fcc

Fe on Cu ( 001) .

Keywords　 film , transition, aniso tr opy
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