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摘要 采用第一性原理 的线性缀加平 面波 ( I人 1P评 )的理论计算方法
,

对 eF
二

M n l _ 二

(
x = 1

,

0
.

75
,

0
.

5
,

0
.

25
,

0) 合金体系的电子结构与磁性进行 了理论研 究
,

并与实验

进行了比较
.

结果表明
,

bc 。
结构的肠

二 S M on 二合金为铁磁 性
,

而 fo 。
结构的残

万

M on
.

5
和 肠

.

25 M n0
.

75
合金为反铁磁性

,

而且在铁磁性区域
,

理论计算磁矩的大小与实

验值符合得很好
.

关键词 线性缀加平面波 ( l通 P w ) R
名

M il . _ 二

合金 磁性

eF M n
合金的结构和磁性一直是人们比较关心的问题仁

’ , 2 ]
,

特别是最近几年来
,

由于 eF M n

合金被广泛应用于 自旋阀巨磁阻结构中的反铁磁钉扎层 而再次引起人们的兴趣图
.

最近
,

我

们利用分子束外延 的方法生长了 eF
二

M n ; _ 二

合金
,

并对其结构和磁性进行了研究
,

获得 了一些

新的实验结果 [’]
.

为了能更加深人地了解 eF
:

M n l _ 二

合金的结构与磁性的相互关联
,

我们利用

第一性原理的线性缀加平面波 ( L A P刃 )[
, 〕方法对 eF

二

M n l _ 二

合金的电子结构与磁学性质进行 了

理论研究
,

得到了一些与实验结果一致的结论
.

1 计算方法

本文采用线性缀加平面波 ( L A P W )的方法
,

从第一性原理 出发
,

在密度泛函 ( D F T )的框架

下
,

自洽 求解 局 域 自旋态 密 度 近 似 (玲D A )下 的单 电 子 sc h放 ligen
r
方 程

,

从 而得 到 有 关

eF
二

M n , _ 二

合金的磁学性质
.

在计算过程中
,

每个原子的基矢采用 50 个平面波进行展开
,

交换

关联势选用 H e d i n 一

unL d甲ist 势困
,

在 K 空间第一 B ir n ou i。 区中的简约劈形区内选用 30 个 K 点

进行计算
,

并分别以电荷密度和 自旋密度的输人和输 出的均方差作为收敛精度
,

若其值均小于

0
.

01 m e / a
.

u 3
( me 和 a

.

u
.

分别代表毫电子电荷和原子单位
,

l a
.

u = o
.

05 29 lnn )时
,

便认为计算结

果已经收敛
.

考虑到与实验结果 [’] 相一致
,

在计算中将 阮
.

75 M n0
.

25 取为 bc 。
结构

,

践
.

5 M n0
.

5和

1卯 8
一

12 切 收稿
,

1望为-05
一

24 收修改稿
, 国家 自然科学基金 (批准号

: 1肠 254 10
,

197 3牡X) 2 )
,

教育部博士点基金
,

上海市科 委基 金 (批准号
: 97 JCI 粼】又

,

97 QA 1403 7)
,
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图 l 玩
c

结构 (
a

) 和 cf c

结构 (b) 的 eF
:

Mn
l 一 二

合金晶胞的选取方法

F吻
.

25 M n0
.

75 则取为 fo C
结构

.

根据实验结果
,

bc C
eF

的晶格 常数 为 0
.

2 87 urn
,

fc c M n 的晶格 常数 为

0
.

36 8 lnn v[]
.

根据密度基本不变的原则
,

由 bc 。
eF

的晶格常数换算得 到 fe 。 eF 的晶格 常数为 0
.

3 61

nnI
,

由 fe 。 M n 的晶格常数换算得到 bc c M n 的晶格

常数为 0
.

2 92 lnn
.

而 bc c 和 fc C
eF

二

M n l _ :

合金的晶

格常数的确定
,

则分别采用在 fo C 的纯 eF 与纯 M n

以及 bc C 的纯 eF 与纯 M n
之 间根据

x 的值线性插

值而获得
,

具体数值如表 l 所示
.

由插值方法得到

的晶格常数与实验测定的值相 比略有差别
,

但对理

论计算结果没有本质上的影响
.

考虑到计算工作量
,

我们参照文献「s] 对 eF uC

合金晶胞的选取方法
、

理论计算只计及每个晶胞 中

含有 4 个原子的情况
.

对于体心立方 晶体晶胞取

为 2 个体心立方对接的长方体
,

如图 1 ( a) 所示
.

这

样每个 晶胞内含有 4 个原子
,

其基矢长 度分别为

a l = Z a 。 , a : 二 a 3 二 a 。
.

对于面心立方晶体
,

为 了

在每个晶胞 中同样包含 4 个原子
,

晶胞的选取类似

于文献 [ 5 ]对 fe C
eF 的晶胞选取方法

,

只是将其体

积增大一倍
,

如 图 1 ( b) 所示
,

其基矢长度分别为
a l

二

涯
a 。 , 。 : 二 1

迈
。 o , 。 3 = 。 。

.

在图 1 (
a

)和图 1 ( b) 标出的 1
,

2
,

3
,

4 原子位置分别放置不同数

目的 eF 和 M n 原子
,

得到 bc 。 的 eF 和 F吻
.

75 M n0
.

25
,

以及 fo C 的残
5 M n0

.

5 ,

fe c F吻
.

25 M n0
.

75 和 M n

等 5 种情况
.

表 I eF
:

M n l 一 二

(
: 二 l

,

0
.

75
,

0
.

5
,

0
.

25
,

l) 磁性的理论计算结果

F e x

M n l 一 二 晶体结构及其晶格常数 / unI 磁性
极化状态的总能与顺磁态
的总能之差 / n

丑 y
.

Cell
一 ’

12189242821一一一一一Fe

残
.

75 几L勺 25

F旬 5油 、 J S

F勺 二 M场〕
.

75

M n

bC e

( 0
.

28 7

b e e

( 0
.

28 8

fe e

( 0
.

36 5

fcc ( 0
.

3肠
fo c

( 0
.

3 68

2 计算结果与讨论

为了验证计算中所选模型及参数是否合理
,

我们首先对 bc c
eF 和 fc C M n

的磁性进行了计

算
.

对 bc C F e 的计算结果在表 1 中给出
,

铁磁态的总能 比顺磁态的总能低
,

其稳定态为铁磁

性
.

表 2 给出的 eF 原子的理论计算磁矩为 2
.

37 拌B ,

与公认的实验值 2
.

2 拜B
偏大 0

.

17 拌B ,

这

是 由于没有考虑 M u iff n 一

iT n
球外部分电子所引起的

,

属正常的计算偏差
.

对 于 fe c M n ,

总能计

算表 明
,

反铁磁态是它的能量最低态
,

其磁矩为 2
.

0 拌B
.

而文献【9 」对 fc C M n 的磁性随 W ign e 卜
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si de s
半径变化规律 的研究 结果表 明

,

在 iW gn e -r iS de s
半径 为 2

.

69
a

.

u
(对应 于 晶格 常数为

0
.

3“ mn )时
,

磁矩为 2
.

2 “ B
.

这与我们的计算结果是基本上吻合的
.

以上 的结果分析可以肯

定我们的计算模型及参数的选取都是可靠的
.

由表 1 的计算结果表明 bc c 的 F吻
.

7 5 M n0
.

25 的磁性 自洽收敛到能量最低态
,

为铁磁态 ( F’M ) ;

fc c

场
.

S M nD S和肠 25 M n0 75 为反铁磁态 ( A F’M )
.

表 2 中的计算结果表明
,

b cc 的端
.

75 M n0
.

25 中 3

个 F e 原子和一个 M n 原子磁矩都平行排列
,

构成铁磁性排列
,

具有铁磁性
.

而 fe c 的 肠
S M on

,

5

中的 2 个 eF 原子和 2 个 M n 原子磁矩分别相等且反平行排列
,

构成反铁磁性排列
,

具有反铁磁

性 ; fe C 的残
.

25 M n0
.

75 中 2 个 M n 的原子磁矩分别和一个 eF 原子和另一个 M n 原子的磁矩反平

行排列
,

同样也构成反铁磁性排列
,

具有反铁磁性
.

表 Z er
二

M n l _ ,

(
二 = l

,

0
.

7 5
,

0
.

5
,

0
.

乃
,

o )磁矩的理论计算值与实验值的比较
·

)

bc c

eF bc c

残 75 M仆〕 25 fc c M n

,一,̀

2么.2么2一2一1 位原 子磁矩

2 位原子磁矩

3 位原子磁矩

4 位原 子磁矩

原子平均磁矩

实验值

2
.

18 ( eF )

2
.

46 ( eF )

2
.

18 ( F e

)

0
.

7 6 (Mn )

1
.

8 9

1
.

7 6

fo c

肠
S M肠】 :

1
.

8 1 ( eF )
_ 1

.

8 1 (枷 )

1
.

8 1 ( eF )
一 1

.

8 1 ( Mn )

1
.

8 1

fe c F旬 25 M r、〕 75

2
,

以 (Mn )
一 2

.

10 ( Mn )

2
.

以 (Mn )
一 1

.

7 2 ( F e
)

1
.

9 8

37373737372
伪二,山勺̀,一

a ) 磁矩单位 : 且通u 磁子 (内 )

为 了和实验结果相 比较
,

我们利用分子束外延 的方法生长 了一块 残
.

77 M n0
.

23 的单晶薄膜

样品
,

生长条件与文献「4 」的相 同
.

RH E E D 原位

监测和 X R D 的测量表 明在这一成分下确实具有

bc c
结构

.

玛
.

77 M n0
.

23 单晶膜的厚度为 20
.

s lnn
,

膜的面积为 0
.

6 l2 C
时

.

磁性测量采用振动样品

磁强计 ( V SM )
,

测得 整个样 品总 的饱 和磁矩 为

1
.

s s x l o
一 3 e

mu ( l e

mu
二 I G a l l s s

·

C
砰 )

.

根据膜的

体积及其成分 比例计算
,

得到合金 中 eF 和 M n 原

子的平均磁矩为 l
,

76 拜B ,

如表 2 所示
.

既然 bC c

eF 的磁矩计算值比实验值偏大 0
.

17 拌B ,

而计算

得到 阮
.

75 M n0
.

25 的原子平均磁矩 比实验值偏大 0
.

13 拜B ,

那么
,

我们可 以认为两 者 的符 合相 当好
.

对于 肠
.

5 M on
.

5和 残
.

25 M n0
.

7 5 ,

它们 是 反铁 磁结

构
,

因此
,

只有通过中子衍射实验才能获得磁矩 的

信息
.

受条件的限制
,

这里没能给出它们的实验

值
,

我们从表 2 中发 现
,

随着 M n
含量 的增 加

,

eF

原子磁矩减小
,

而 M n
原子的磁矩增大 ; 合金的原

子平均 磁 矩 在 F吻
.

7 5 M n0
.

25
,

残
.

5 M on
.

5 和 F吻
.

25

M伪
.

7 5
中分别为 1

.

8 9 拌B ,

1
.

8 1 拜B 和 1
.

9 8拼B ,

即当

一 8 一6 一 4 佗

!(a )
’

B次针
e

0 2 4 一 8 一 6 一 4 一 2 0 2 4 6

( b ) B O C F e o 75 M n0 2 ,

( c
) B O C 堆

。

州
n o s (d ) B O C F e o 2 5M残 7 ,

ǎn巴侧却徽钩

(e ) B O C M n

` 沃血八

一 6 一 4 一2 0 2 4 6

一 8 一 6 一 4 一2 0

乓
2 4 6

能量 /e V

图 Z eF
:

M
n ; _ 二

合金总态密度 (
.

n 〕0 5 )
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eF 和 M n 的成分 比为 1 : 1时原 子 的平 均磁矩 为最小
.

根 据磁矩 相 图〔 l0]
,

当
二 为 0

.

5 时
,

eF
:

M n l 一 :

合金的原子平均磁矩为最小值 1
.

1 拌B
.

我们 的计算结果和早期 的实验结果 给出的

eF M n
合金的磁矩相图大致是一致的

,

但磁矩有所偏大
.

这可能有两方面的原因
,

一方面是在

我们的计算中对 eF
二

M n l _ 二

合金作为有序合金来处理
,

不一定如实反映了实验制备的 eF
二

M n l _ 二

合金的原子排列情况 〔川
,

另一方面
,

这些早期的实验结果
,

定量上的结果是否可靠
,

有待进一

步的验证
.

eF
二

M n l _ 二

合金的磁性从总的态 密度 图上也可 以反映 出来
.

图 2 ( b) 是 bc 。
结 构的 残

,

75

M n0
.

25 合金的态密度分布图
,

图中的上半部分为 自旋向上的电子总态密度分布
,

下半部分为 自

旋向下的电子总态密度分布
.

和图 2(
a

) bc C eF 的总态密度图一样
,

自旋向上的电子和 自旋向

下的电子发生了能量的劈裂
,

在 eF 耐 面 ( fE )以下的占据态
,

自旋向上 的电子数多于 自旋向下

的电子数
,

对外表现出净磁矩
,

为铁磁态
.

而对于具有 fo C 结构的 阮
.

5 M n0
.

5 ,

肠
.

25 M n0
.

75 以及

M n
来说

,

总的态密度图表明
,

两种自旋的电子数彼此抵消
,

表现为反铁磁性
,

如图 2(
C

)
,

( d)
,

( e) 所示
.

3 结论

eF
二

M n l _ 二

合金的磁性理论计算结果表明
,

be C
结构 的 阮

.

75 M n0
.

25 合金呈现出铁磁性
,

而具

有 fo C
结构的残

.

5 M n0
.

5和 残
.

25 M均
.

7 5
合金则呈现出反铁磁性

.

而且铁磁态合金的原子计算磁

矩的大小与实验值符合得很好
.

致谢 对中国科学院物理研究所王鼎盛教授为我们提供理论计算软件和有益的讨论
,

深

表谢意
.
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