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Magnetism and Magnetocrystalline Anisotropy of CoFe Thin Films:

A First-principles Study
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We investigate magnetism and magnetocrystalline anisotropy of CoFe thin films, using VASP code in GGA. In this study Co-
terminated and Fe-terminated 5-layer CoFe thin films are employed. The Co-terminated CoFe thin film shows two total energy
minima at 2-dimensional lattice constants of 2.45 Å and 2.76 Å. The film of 2.45 Å has fcc-like structure and the film of 2.76 Å has
bcc-like structure similarly to a bulk CoFe alloy. And the fcc-like film is more stable by the energy difference of about 160 meV
compared to the bcc-like film. The Fe-terminated CoFe film shows very complicated behaviour of total energy which is suspected to
be closely related to its complex magnetic structure. The Co-terminated CoFe film of 2.76 Å shows perpendicular magnetocrystalline
anisotropy (MCA), while the film of 2.45 does parallel MCA. The Fe-terminated CoFe film also exhibits similar MCA behaviour.
Keywords : spin transfer torque, first-principles calculation, magnetocrystalline anisotropy, magnetism

CoFe 박막의 자성과 자기결정이방성에 대한 제일원리계산

김은구·제갈소영·권오룡·홍순철*

울산대학교 물리학과, 울산시 남구 대학로 93, 680-749

(2014년 2월 19일 받음, 2014년 3월 21일 최종수정본 받음, 2014년 3월 24일 게재확정)

본 연구에서는 제일원리계산방법을 이용하여 스핀전달토크(Spin-Transfer Torque: STT) MRAM을 구현하는 데 적합한 물질로

알려진 CoFe 합금 박막의 자성과 자기결정이방성에 대해 계산하였다. CsCl 구조의 CoFe 합금 박막의 자기결정이방성을 계산하

기 위해 교환-상관 퍼텐셜은 일반화 물매근사(general gradient approximation: GGA)를 사용하였으며 k-점은 12 × 12 × 1, 절단 에

너지는 400 eV을 사용하였다. CoFe 합금 박막의 층수는 5층으로 하였고 박막 표면이 Co 원자인 경우와 Fe 원자인 경우에 2.2 Å

에서 3.2 Å까지 범위에서 2차원 격자상수에 따른 박막의 총에너지를 계산하였다. 총에너지 계산 결과에 따르면 Co 표면의 CoFe

5층 박막의 총에너지는 2.45 Å와 2.76 Å의 두 2차원 격자상수에서 극소치를 가지는데 fcc 형 결정구조를 가지는 2.45 Å의 2차원

격자상수 박막이 bcc 형 결정구조를 가지는 2.76 Å 2차원 격자상수 박막보다 약 160 meV 차이로 더 안정함을 알 수 있었다. 반

면 Fe 표면의 CoFe 5층 박막은 상당히 복잡한 총에너지 계산 결과를 보여 주는데 이는 Fe 표면의 CoFe 5층 박막은 복잡한 자

성 구조를 가지기 때문일 것으로 판단된다. 2.45 Å의 Co 표면의 CoFe 5층 박막은 표면에 평행한 자기결정이방성을 가지는 반면,

2.76 Å일 때는 표면에 수직한 자기결정이방성을 가지는 것으로 계산되었다.

주제어 :자기변형, 제일원리계산, 철 합금, 자성

I. 서 론

스핀전달토크(spin transfer torque: STT)를 이용한 자기저

항메모리(magnetorsistive random access memory: MRAM)

는 차세대 비휘발성 메모리로 활용될 가능성이 높아 최근

이에 대한 연구가 활발하게 진행되고 있다. STT-MRAM이

산업적으로 활용되기 위해서는 높은 열적 안정성, 낮은 임계

전류, 높은 자기저항비의 물성을 갖춘 물질이 요구되고 있으

나, 세 조건을 동시에 갖춘 물질을 제조하기가 쉽지 않다. 수

직자기이방성의 물질이 높은 열적 안정성과 낮은 임계전류을

동시에 만족시킬 수 있는 것으로 알려져 있다[1-3].

CoFeB/MgO[1], Co/Ni[2], L10 CoPt[4], L10 FePt[5],

Co/Pd[6, 7], Co/Pt[8, 9] 박막 등이 수직자기이방성을 보여
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주고 있어 이들을 MRAM에 활용하고자 하는 연구가 활발하

게 진행되고 있다. 특히 CoFeB/MgO는 상온에서도 높은 자

기저항비를 가질 뿐 아니라 낮은 전류로 자화 방향을 반전시

킬 수 있음이 확인되어[1] STT-MRAM으로 활용될 가능성이

높은 것으로 주목받고 있다.

Fe/MgO에 대한 제일원리계산[10, 11]에서 Fe/MgO가 수

직자기결정이방성(magnetocrystalline anisotropy: MCA)을

가지며 그 원인이 MgO와 Fe 계면에서 Fe-3d와 O-2p 상

태의 혼합에 의한 것이라고 주장한 바가 있다. 그 주장은

MgO와 Fe 계면에서 O가 부족한 경우에는 페르미 준위 근

처의 띠가 O-2p 성분을 가지지 아니하나, 정상적인 경우에

는 페르미 준위 근처의 띠가 O-2p 성분을 가지는 것을 근

거로 하였다[10]. 같은 논문[10]에서 O가 과다한 경우에는

오히려 수직 MCA가 현저히 약화되는 등 O의 영향이라고

보기 어려운 면이 있을 뿐 아니라 FLAPW 방법을 사용한

다른 계산[12]에서도 Fe-3d와 O-2p 상태의 혼합이 뚜렷하지

않고 같은 2차원 격자상수를 가지는 MgO 기판이 없는 순

수 Fe(001) 표면도 상당한 수직 MCA 에너지를 가지는 것

으로 계산되어 MgO와 Fe 계면 효과가 주요 원인이 아님을

보고하고 있어 수직 MCA의 원인에 대한 논쟁이 진행 중이

다. CoFeB/MgO 박막과 층의 순서를 달리한 MgO/CoFeB

박막의 자성 특성이 다르게 관찰되고 있어 이에 대한 원인

을 규명할 필요가 있다.

전이금속/CoFeB/MgO(001)에 대한 실험 연구에서도 수직

MCA가 CoFeB와 MgO 계면의 영향이라고 보는 견해[1,

13]와 전이금속 종류를 달리하거나 두께를 달리하면 MCA가

영향을 받는 것을 관찰함으로써 CoFeB와 MgO 계면의 영향

보다는 전이금속의 영향이 더 크다고 보는 견해가 있다[14,

15].

CoFeB/MgO 박막의 MCA의 근원을 명확히 하기 위해서는

이론 연구를 보다 체계적으로 할 필요가 있다. 본 연구에서

는 VASP을 사용하여 2차원 격자상수가 B2(CsCl) 구조의

CoFe 박막의 자성과 자기이방성에 미치는 영향을 계산하여

CoFeB/MgO 박막의 수직 MCA의 근원을 이해하고자 한다.

박막은 Co 표면으로 끝나는 경우와 Fe 표면으로 끝나는 경

우 모두를 고려하였고 두께는 5층으로 하였다. 표면이 어떤

원자로 끝나느냐와 박막의 격자상수가 계의 원자 구조, 자성,

자기이방성에 미치는 영향에 대해 논의한다.

II. 계산방법

CsCl 구조의 CoFe(001) 박막의 자성과 자기결정이방성을 계

산하기 위하여 Vienna ab-initio simulation package(VASP)

[16-18]을 사용하여 스핀-분극 총에너지 계산을 수행하였다.

슈도포텐셜은 projected augmented wave(PAW) 방법[19]으로

생성하였고 400 eV의 절단에너지(cutoff energy)까지 전개한 평

면파를 기저 함수로 채택하였다. 실제 물질의 전자 구조에서는

전자들 사이의 다체상호작용을 고려하기 위해 Perdew-Burke-

Ernzerhof에 의해 정립된 gerneralized gradient approximation

(GGA) 방법을 도입하였다[20].

CsCl 구조의 CoFe 합금 박막의 표면은 Co로 끝나는 경우

와 Fe로 끝나는 경우를 모두 다 고려하였다. Co, Fe 표면의

5층 박막의 총에너지를 2.2 Å에서 3.2 Å까지의 범위에서 2차

원 격자상수의 함수로 계산하였는데 층간 거리는 힘과 총에

너지 계산을 통해 완전히 이완시켰다. 총에너지 극소점을 구

한 다음, 그 극소점의 2차원 격자상수에 대해 MCA 에너지

를 계산하였다. 진공영역은 15 Å으로 하여 떨어진 표면과 표

면이 상호 영향을 미치지 못하도록 하였다. 12 × 12 × 1 k-점

Monkhorst-Pack 그물을 이용하여 2차원 기약 브릴루앙 영역

의 50개의 k-점을 사용하여 계산하였다.

III. 결과 및 논의

1. 덩치

박막에 대한 계산 결과를 논의하기 위한 기준 자료로 활용

하기 위해 덩치 CoFe 합금에 대한 계산을 수행하였다. 우선

격자상수의 함수로 덩치 CoFe 합금의 총에너지를 계산하여

평형 상태에서의 격자상수가 2.85 Å임을 계산하였고 이는 실

험치 2.84 Å와 잘 일치함을 확인하였다. 평형 격자상수의

CoFe 합금에서의 Co와 Fe는 각각 1.755와 2.763 µB의 자기

모멘트를 가지는 것으로 계산되었다. 이 값들은 해당 덩치의

자기모멘트에 대한 계산 결과치, 즉 덩치 Co의 1.64 µB[21]와

덩치 Fe의 2.2 µB[22]에 비해 각각 약 7 %와 약 25 % 증가

한 것으로 Co와 Fe 사이의 띠혼합에 의한 것으로 추정할 수

있다.

Fig. 1(a)와 1(b)는 덩치 CoFe 합금의 Co와 Fe 원자에

사영된 상태밀도를 각각 보여 주고 있다. 흥미롭게도 두 상

태밀도는 아주 유사함을 볼 수 있는데 이는 Co-d 띠와 Fe-

d 띠 사이에 혼합이 아주 강하다는 것을 의미한다. 덩치

hcp Co[23]와 덩치 bcc Fe의 상태밀도[23, 24]와 비교하여

보면 Co의 경우에는 페르미 준위 근처의 소수(minority) 스

핀 띠에 상당한 변화가 보이는데 Fe 띠와 혼합되면서 페르

미 준위에서의 소수 스핀의 상태밀도가 상당히 줄어드는 것

으로 나타났다. Fe의 경우에는 다수(majority) 스핀 상태에

의미 있는 변화가 있었는데 페르미 준위 근처에서 Co와의

띠혼합으로 인하여 다수 스핀 상태가 낮은 에너지 쪽으로

변이하면서 채워져 있지 않았던 상태가 채워지는 것으로 나

타났다. 이러한 페르미 준위 근처에서의 상태밀도 변화는 뒤
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에서 논의할 Co와 Fe의 자기모멘트가 덩치 bcc Fe와 덩치

hcp Co의 자기모멘트에 비해 커지는 원인으로 간주할 수

있겠다.

2. 5층 박막

2-1. 원자 구조

Fig. 2(a)와 2(b)는 각각 Co 표면과 Fe 표면인 CoFe(001)

5층 박막의 총에너지를 격자상수의 함수로 계산한 결과를 보

여 주고 있다. 그림에서 보여 주듯이 Co 표면의 CoFe(001)

5층 박막은 두 점의 격자상수(2.45 Å과 2.76 Å)에서 극소 총

에너지를 가지면서 비교적 단순한 양상을 보이는 반면, Fe 표

면의 CoFe(001) 5층 박막의 총에너지은 격자상수 2.50 Å 근처

에서 급격한 변화가 있는 등 복잡한 양상을 보여 주고 있다.

급격한 총에너지 변화를 보이는 2.50 Å 근처를 0.01 Å 간

격으로 총에너지를 정밀하게 계산하여도 불연속적으로 변하

는 특성을 그대로 보여 주고 있으나 본 연구에서 가정하고

있는 collinear 자성 계산에서는 급격한 총에너지변화를 보이

는 두 격자상수 구간에서 계산된 자기모멘트는 연속적이었다.

뿐만 아니라 k-점 수, 기저 함수 수를 늘려 가면서 계산의

정확도를 점검하여도 총에너지의 급격한 변화는 유지된다는

점에서 collinear 자성 계산으로는 총에너지의 급격한 변화의

원인을 규명하는 데에는 한계가 있는 것으로 판단된다. Fe 표

면의 CoFe(001) 5층 박막은 noncollinear 자성을 포함하여

복잡한 자기 구조를 가지는 것으로 짐작하고 원자구조와 자

성에 대해서는 추후의 더 상세한 연구가 필요한 것으로 판단

하여 본 논문에서는 논의하지 않기로 한다.

Co 표면의 CoFe 5층 박막을 완전히 이완되었을 때 계산된

층간거리 d12와 d23를 c/a 비로 환산하여 보면 2차원 격자상

수 2.45 Å일 때는 각각 1.491, 1.591이었으며, 2차원 격자상

수 2.76 Å일 때는 각각 0.961, 1.077이었다. 즉, 작은 2차원

격자상수 극소치 2.45 Å에서는 계가 fcc 형의 결정구조를 선

호하는 반면, 더 큰 2차원 격자상수 극소치 2.76 Å에서는 계

Fig. 2. (Color online) Total energies of (a) the Co-terminated and (b) the Fe-terminated 5-layers CoFe(001) thin films.

Fig. 1. Atomic-projected density of states of (a) Co atom and (b) Fe atom in a bulk CoFe alloy.
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가 bcc 형의 결정구조를 선호한다는 것을 의미한다. 여기서

주목하여야 할 점은 Co 표면인 경우에는 작은 2차원 격자상

수(2.45 Å)에서의 총에너지가 큰 격자상수(2.76 Å)의 총에너

지 보다 약 160 meV 작아 더 안정하였다. 이는 Co 표면의

CoFe 5층 박막은 Fe 원자수에 비해 Co 원자수가 더 많아

bcc 형 구조보다는 fcc 형의 결정구조를 선호하기 때문일 것

으로 판단한다.

2-2. 전자구조

Fig. 3(a)와 3(b)는 2차원 격자상수가 2.45 Å일 때와

2.76 Å일 때의 개개 원자에 사영된 Co 표면의 CoFe 5층 박

막의 상태밀도를 보여 주고 있다. 위로부터 그림들은 표면

Co 원자, 표면 바로 아래 Fe 원자, 박막 중앙 Co 원자의 궤

도별 상태밀도에 대한 것이다. fcc 형의 격자구조를 가지는 2

차원 격자상수가 2.45 Å일 때의 Co 표면 CoFe 5층 박막은

덩치 CoFe와는 상당히 다른 전자구조(Fig. 1 참조)를 가진다

는 것을 보여 주고 있다. 원자 간의 상호작용이 강해지면서

띠 폭이 덩치 CoFe에 비해 전체적으로 상당히 넓어지나 표

면 Co 원자의 dz
2 상태만은 국소화되어 있음을 알 수 있다.

2차원 격자상수가 2.76 Å일 때는 Co 표면 이외의 다른 원

Fig. 3. Atomic-projected density of states of the Co-terminated CoFe thin films with 2-dimentional lattice constants (a) 2.45 Å and (b) 2.76 Å,
respectively.
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자층은 덩치의 전자구조를 상당 부분 유지한다는 것을 알 수

있다. 그러나, 표면 Co의 dx
2
− y

2는 중앙 Co 층이나 덩치

CoFe의 Co의 dx
2
− y

2에 비해 띠가 넓어져 있고 덩치에서는

같은 eg 상태이었던 dz
2 상태는 표면에서 상대적으로 국소화

됨을 알 수 있었다. 표면에 수직 방향의 dz
2 상태가 이웃 원

자 간의 결합에 덜 참여함에 따라 표면에 평행한 dx
2
− y

2가

결합을 더 참여하여야하기 때문인 것으로 짐작할 수 있겠다.

2-3. 자기모멘트와 자기결정이방성

Table I은 2-1 절에서 언급하였던 CoFe 5층 박막의 Co

표면일 때와 Fe 표면일 때에 두 안정적인 2차원 격자상수에

서의 자기모멘트와 자기결정이방성에 대해 계산한 결과를 보

여 주고 있다. 작은 2차원 격자상수에서의 자기모멘트는 덩

치 CoFe의 자기모멘트에 비해 상당히 작고 자기결정이방성

에너지도 음으로 나타났다. 그것에 반해 큰 2차원 격자상수

에서는 표면의 자기모멘트가 Co 표면일 때는 1.778 µB, Fe

표면일 때는 2.697 µB로 계산되어 덩치 CoFe의 자기모멘트에

비해 약간 증가하였다.

주목하여야 할 점은 큰 2차원 격자상수에서는 Co 표면과

Fe 표면의 자기결정이방성 에너지가 각각 +0.363 meV와

+0.617 meV로 계산되어 계가 수직자기이방성을 가짐을 알 수

있었다. CoFe 박막이 수직자기이방성을 가지기 위해서는

CoFe 박막을 격자상수가 큰 기판에 성장시키는 것이 바람직

하고 Fe가 표면에 노출되게 성장시키는 것이 또한 중요하다

는 것을 예측하고 있다.

IV. 결론 및 요약

본 연구에서는 VASP 방법을 이용하여 CoFe 합금 박막

(001) 표면의 자성과 자기결정이방성에 대해 계산하였다.

CoFe 합금 박막의 (001) 표면은 Co 표면인 경우와 Fe 표면

인 경우를 가정하였고 박막의 두께는 5층으로 하였다. Co 표

면의 CoFe (001) 5층 박막은 fcc 형 결정구조를 가지는 2차

원 격자상수 2.45 Å와 bcc 형 결정구조를 가지는 2차원 격자

상수 2.76 Å에서 안정적이었으나, fcc 형 박막이 bcc 형 박

막보다 약 160 meV 차이로 더 안정함을 알 수 있었다. 한편

Fe 표면의 CoFe (001) 5층 박막은 상당히 복잡한 총에너지

계산 결과를 보여 주었는데 이는 Fe 표면의 CoFe (001) 5

층 박막은 복잡한 자성 구조를 가지기 때문일 것을 판단된다.

2.45 Å의 Co 표면의 CoFe (001) 5층 박막은 표면에 평행

한 자기결정이방성을 가지는 반면, 2.76 Å일 때는 표면에 수

직한 자기결정이방성을 가지는 것으로 계산되었다. Fe 표면

의 CoFe (001) 5층 박막도 큰 2차원 격자상수에서 수직 자

기결정이방성을 보여 주었다.
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