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利用软 -射线磁性圆二色（./0&）吸收谱测得 123/45膜不同磁化方向的轨道磁矩和自旋磁矩 6实验表明，沿
铁单晶薄膜的不同方向，铁原子轨道磁矩的改变量达到 ,$$7以上，而自旋磁矩的变化约 ($7，但原子的总磁矩没
有如此大的改变 6结合常规方法分析了铁薄膜的宏观磁各向异性性质，半定量地获得磁矩与宏观各向异性能的关
系，并对样品的磁矩和磁各向异性能进行了比较 6
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!国家大科学工程项目（批准号 :";$)，:"0$)）资助的课题 6
!通讯联系人 6 <’=>?@：A?2B>C4DEFGH6 2IE6 HC

+ J 引 言

在磁性超薄膜和多层膜中，一般可认为磁各向

异性是体效应和界面效应共同作用的结果，其中包

括了偶极效应、磁晶效应和磁弹效应等 6 K>C L@2HM［+］

提出了磁晶各向异性的微观机制，即磁晶各向异性

是由轨道磁矩、晶体场和轨道’自旋耦合产生的 6磁
各向异性能为饱和磁化强度在铁磁体中沿不同方向

磁化时能量的改变量 6宏观上看，对于立方结构的磁
性薄膜，面内磁各向异性能可以表示为
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式中，!$ 为各向同性常数，!2PP
+ 表示面内双轴的各向

异性常数，!E 是面内单轴各向异性常数 6"+ 和"E

表示面内各向异性轴相对于晶向的偏移 6 ;SECR［"］利
用微扰方法导出了磁晶各向异性能和自旋’轨道耦
合参数的关系，使得宏观磁各向异性能与微观磁物

理量联系起来 6 K>C I2S T>>C［#］给出的 #I过渡族金属
的磁晶各向异性能可以表示为
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式中，#为轨道’自旋耦合参数，# 是沿磁化方向
的单位矢量，箭头表示不同自旋方向子能带的轨

道磁矩 6对于 #I过渡族金属，由于#是一个小量（约
$J$( 2L［"］，相对于!"2-"+ 2L），因此它的二次项可
以忽略［#］6在 # 方向的磁晶各向异性能为
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9RSYECRK等［*，(］曾用铁磁共振技术研究了 /45
衬底上生长的 12膜的磁各向异性性质，并得到了磁
各向异性常数与 12膜厚度的关系 6实验发现随着厚
度的减小，双轴磁各向异性常数 !+ 基本上与膜厚

成反比 6当厚度大于 *J( C=时，!+ 变为常数，其后

不再随厚度变化 6 0RFG>’ZS>=2S等［,］指出，在 123/45
体系中不仅存在双轴各向异性，而且还有单轴

各向异性，并认为这是 12 与 /45 界面效应所致 6
;SRHM=>CC等［)］观测到 123/45膜面内磁各向异性轴
的变化，尤其是在厚度从小增大到约 +$ 单原子层
（/T）时易磁轴方向从［++$］方向变化到［+$$］方向 6
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!"#$%&等［’］提出，对于面内的单轴各向异性应是
()*衬底和 +,单晶膜的晶格不匹配导致的磁弹效
应造成的，并且其影响可能较大［-］.
常规的磁测手段不能将轨道磁矩和自旋磁矩分

开，因此无法在实验上获得磁晶各向异性，而只能测

量导致磁各向异性的各种因素的整体效应 .尽管极
化中子衍射可以测量自旋磁矩和轨道磁矩，但由于

中子与磁矩的相互作用很弱，因此到目前为止还不

能很好地测量纳米尺度的磁性薄膜样品 .基于 /射
线近边吸收的 /射线磁性圆二色（0(1!）吸收谱是
23世纪 43年代发展起来的研究铁磁性原子磁矩的
技术 .它利用同步辐射的偏振光研究铁磁性材料，特
别是铁磁性薄膜、多层膜 .当外加磁场平行于入射 /
射线时，铁磁性物质对左旋和右旋偏振光的吸收不

同，这种吸收谱的非对称反映了原子平均磁矩的方

向和大小 .通过测定材料中特定原子的 0(1!吸收
谱，结合加和定则就可以分别获得该元素原子的自

旋磁矩和轨道磁矩，从而可以建立磁各向异性与轨

道磁矩的关系 .
本文利用合肥国家同步辐射实验室新近建立的

0(1!吸收谱技术研究 +,5()*在不同方向轨道磁
矩的变化，结合宏观测量，以期分析 +,5()*体系的
宏观磁各向异性和 +,原子磁矩之间的关系 .

2 6 实 验

实验样品是利用分子束外延法生长的 +,单晶
膜，衬底选择了 ()*的（733）面 . +,膜厚度为 78 %9，
表面覆盖一层约为 768 %9厚的 ()*保护膜以防止
+,膜在空气中氧化 .

+, 的 0(1! 吸收谱在国家同步辐射实验室
0(1!站获得 .该实验站的光束线可提供从 733 到
7333 ,:的单色化 /射线，其能量分辨率在 7333 ,:
处可以达到 7333，光子通量不低于 73’ ;< 7，光束线

焦点处的光斑尺寸在水平方向是 = 99，垂直方向是
7 99.在 -33 ,:处，理论计算得到的单色化后的 /
射线的圆偏振度约为 >8?，/射线入射到样品的入
射角为 >3@. +, 的 !2 和 != 吸收谱的记录范围是

-33—-83 ,:，实验时入缝和出缝分别为 36= 和 367
99，估计的能量分辨率约为 433，故扫描步长取 362
,:满足能量分辨要求 .吸收谱的测量采用样品电流
法收集信号，收集模式为全电子产额（ ABA$C ,C,DA#B%
EF,C&;）.实验中发现外磁场对电子的测量存在较大

干扰，因此实验过程中是利用了样品的剩磁 .为消除
选取不同偏振光引入的偏振度误差，采用了反转外

磁场的测量模式 . /射线衍射（0G!）测量使用 HIFCFJ;
0KH,#A HG* LMHNG型 /射线粉末衍射仪 .磁滞回线
的测量使用的是日本理研 :(LO88型振动样品磁强
计自动测量系统 .

= 6 结果及讨论

图 7是样品的 0G!曲线 .从图 7可以看到，有
较强的 PDD铁单晶的（233）衍射峰 .在图 7（P）的摇摆
曲线中，对称度和半高宽表征了晶粒沿［337］轴围绕
法线的取向度 .半高宽越小，不对称度越接近于 7，
薄膜的取向度越高 .样品的半高宽为 76=74@，不对称
度为 36’>，因此薄膜有很好的取向度和周期结构 .
根据 0G!谱以及外延生长的晶格匹配，认为 +,膜
沿 ()*的［337］方向生长，其［773］方向与 ()*衬底
的［733］方向平行 .

图 7 +,5()*样品的 0G!图谱（$）和铁单晶摇摆曲线（P） 衍射

峰分别对应 ()*（2!Q R8@），+,膜（>86=@）和 ()*谐波的衍射峰

（276R@）

图 2是样品沿不同角度的磁滞回线 .由图 2可
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见，样品的 !!" 曲线斜率沿样品边 "#$方向的要大
于 %&$方向的，因此沿该向样品更易被磁化 ’

图 ( )*膜在 "#$和 %&$方向上的磁滞回线

根据文献［+］，在 )*膜较厚（大于 ,# -.）时，)*
膜面内的易磁化轴方向为［,##］，难磁化轴方向为
［,,#］，从而推断此样品的晶轴方向，"#$方向对应的
应该是［,##］或［#,#］，%&$方向对应的是［#,#］’
根据 /-01的加和定则，)*原子轨道磁矩和自

旋磁矩可由下述公式得到：
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式中，!是消除入射光强后的吸收谱，@ &’ A是磁偶
极算符的期望值，在 BC3D3** 原子单位中 @ (’ A "

,E(#:;<= ’根据理论计算，对于 4FF )*，
@ &’ A
@ (’ A "

6 #G8HI［"］，因此在计算自旋磁矩时可忽略 ’消背景
采用了 J射线吸收谱中常用的“台阶”函数法 ’
为考察 )*膜沿表面不同方向的原子磁矩，实验

时保持 J射线的入射角不变，沿样品表面法线方向
转动样品 ’选择三个方向测量了铁的 /-01吸收谱
（图 8）’表 ,是根据测得的吸收谱求出的原子磁矩 ’
磁滞回线的测量表明，不同晶向的磁化难易程

度是有差异的 ’根据磁滞回线的物理意义，磁各向异
性能在同一晶面可以表示为

表 , 沿（##,）面不同方向的轨道磁矩和自旋磁矩

晶向 ［,##］ ［#,#］ ［,,#］

轨道磁矩E!K #G%&( #G(>+ #G#>"

自旋磁矩E!K ,G&"( ,G>H> (G88&

总磁矩E!K (G#%% ,G"&8 (G%#%

图 8 保持入射 J射线的角度不变，沿样品法线方向转动样品得

到的在相反的磁化方向下 )*膜对圆偏振 J射线的吸收谱（C）和

相应的 /-01谱（4）
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对于本实验中的 )*膜，考虑［,,#］和［#,#］方向有
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5 ,G8 ? ,#% M·N68 ’ （>）
由 /O1得到晶格的体积可以估算出单位体积内的
)*原子数约为 & ? ,#(8，从磁滞回线求得的单个原子
的磁晶各向异性能近似为 ,!*P’
对于 /-01而言，轨道的加和定则给出的是原

子总的轨道磁矩，而无法区分自旋向上和向下的电
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子对轨道磁矩的贡献 ! "# 单晶的 $% 能带分裂为自
旋向上和向下的两个子能带 !根据能带理论的计算，
"#的自旋向上的空穴数约为 &’(个，自旋向下的空
穴数为 (’) !若假设二者对轨道磁矩的贡献具有相
同的比例，即自旋向上的轨道磁矩是总轨道磁矩的

*+，自旋向下的轨道磁矩是总轨道磁矩的 ,(+，则
由（$）式可得［--&］方向和［&-&］方向原子的磁晶各
向异性能是 ( .#/，显然这是一个“巨大”的磁晶各
向异性能 !尽管尚不能知道确切的原因，但许多实验
表明，0123得到的磁晶各向异性能普遍大于由宏
观实验技术测量所得的各向异性常数［-&］!二者间可
以唯象地表示为

!124（0123） 5!!124（.6789），

其中! 5 -:—): !另一方面，由于实验样品有覆盖
层，0123的测量又是利用总电子产额，因此测量的
深度估计在 (—$ ;.!在这个深度范围内表面效应
显得较为重要 !实验和理论计算均表明，表面效应导
致的磁晶各向异性能要比体效应的大 - 个数量
级［--］!考虑到这些因素，基本上可以半定量地解释
二者存在的 $个数量级的差异 !根据样品的各向异
性和 "#膜的晶体结构，可以推断 "#膜存在着双轴
磁晶各向异性，［-&&］和［&-&］方向可以认定为易磁
轴，而［--&］方向是难磁轴 !这也与体形态的 <77 "#
单晶样品所具有的磁晶各向异性一致 !可以认为 "#
膜中的双轴磁晶各向异性是 <77 结构中固有的
特性 !
对于 <77 晶体结构，［-&&］与［&-&］方向是无法

区别的，即两个方向晶体场等同，磁各向异性也应是

等同的 !但 0123计算出的轨道磁矩相差近 =&+，
如此大的差值已经不能归结为实验误差了，应存在

其他因素使得数据有这样明显的偏差 !注意到文献
［:］得到的面内单轴各向异性常数 ">! ( ? -&)

@·.A$，与磁晶各向异性常数 "- 是可比拟的 !在此
我们认为在样品中存在单轴各向异性是［-&&］与
［&-&］方向上轨道磁矩不同的原因 ! "# 单晶磁性薄
膜中的单轴各向异性主要是由于薄膜与衬底晶格的

失配造成的［*］，因此是一种磁弹效应 !磁弹效应的微
观机制在于原子磁矩间的交换相互作用［-(］!对比于
磁晶各向异性的机制，可以唯象地假设为

!>;B6CB6D !A -
)"［（#$-

98< A #$(
98<）

"

A（#$-
98< A #$(

98<）
#］， （=）

式中"是表征原子磁矩间相互作用常数 !若（=）式
成立，则由单轴各向异性导致的原子磁矩的变化为

!#98< 5 #［-&&］98< A #［&-&］98< 5 &’-*:#E ! （*）
对比于［&-&］和［--&］的轨道磁矩差（磁晶各向

异性）&’-,*#E，基本是与磁晶各向异性在同一量

级 !这也和 "> 与 "- 可比拟这样的实验结果相符 !

) ’ 结 论

对 1FGH"#（-: ;.）磁性薄膜的结构和磁学性质
进行了较详细的研究分析 !通过 0123实验得出了
"#膜在不同晶向的自旋与轨道磁矩 !对于 -: ;.厚
的 "#膜，双轴磁各向异性与单轴磁各向异性叠加在
一起，使得轨道磁矩在不同晶向上具有不同的原子

磁矩 !从轨道磁矩看，磁矩的变化量基本相同，因而
磁晶各向异性能和单轴各向异性能基本相同，这也

与文献中报道的宏观测量相符 !

［-］ I6; /D#7J @ K -,$= %&’( ! )*+ ! !" --=*
［(］ E8>;9 L -,*, %&’( ! )*+ ! E #$ M*N:
［$］ I6; %#8 O66; P -,,* , ! %&’( !：-./0*/( ! 1233*4 %& $($,
［)］ P98Q>;9I R /，P68BSQ6;9I T T，UV6DB>DDB; P P *3 25 -,,: %&’( !

)*+ ! E !" -$):&
［:］ P98Q>;9I R /，P68BS>DDB; W 4，1>VF# X *3 25 -,,, , ! !67*4 !

8&*.4* ! %&’( ! ’’ $==
［N］ 29YZ6[U86.#8 @ O，1#;#;%#\ @ O，2#<9DD6%6 4 *3 25 (&&& , !

129/ ! 129/ ! 123*4 ! "%& $)-
［=］ E897J.6;; 1，1B#ZV6;#8 ]，G;%#8J6 M *3 25 -,,= , ! $775 !

%&’( ! ’% :&)=

［*］ 3>86;% G，2VBD%8#YY @ M，P6DZB#8 L *3 25 -,,: , ! 129/ ! 129/ !

123*4 ! %(! ---
［,］ 2V#; 2 X，W%\#8%6 R ^，OB; K @ *3 25 -,,: %&’( ! )*+ ! :*33 ! )!

-:(
［-&］ 3V#YB ] ]，I6; %#8 O66; P，3>%\BJ _ *3 25 (&&- %&’( ! )*+ ! :*33 !

’) &N=(&-
［--］ E9#FDB; 2，]Z6;#Y7> ]，3#IBDD# @ L *3 25 (&&( %&’( ! )*+ ! E **

&-))$,
［-(］ 2VBJ6\>.B ] (&&( %&’(;<( .= >*44.#29/*3;(#（O6;\V9>：O6;\V9>

^;BI#8YBZQ L8#YY）‘(**（B; 2VB;#Y#）［近角聪信 (&&(铁磁性物理
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