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高压下有序晶态合金Fe3Pt的低能声子不稳定性及
磁性反常∗

成泰民1)† 张龙燕1) 孙腾1) 张新欣1) 朱林2) 李林2)

1)(沈阳化工大学数理系, 沈阳 110142)

2)(东北大学理学院, 沈阳 110004)

( 2014年 12月 25日收到; 2015年 1月 27日收到修改稿 )

有序晶态Fe3Pt因瓦合金处于一种特殊的磁临界状态, 这种磁临界状态下体系的晶格动力学稳定性对压
力极为敏感. 基于密度泛函理论的第一性原理的投影缀加平面波方法研究了不同晶态合金的Fe3Pt的焓和
磁性随压力的变化规律, 结果表明, 在压力小于 18.54 GPa 下, P4/mbm结构是热力学稳定的相. Pm3̄m结

构、I4/mmm结构、DO22结构的Fe3Pt在铁磁性坍塌临界压力附近体系的总磁矩急剧下降并具有振荡现象,
且 I4/mmm结构和DO22结构的Fe3Pt 在临界压力附近出现了Fe1原子磁矩反转现象. 在 43 GPa下, DO22

结构的Fe3Pt 出现了亚铁磁微观磁特性突然增强且伴随着体积突然增大的现象. 在高压下, 对Pm3̄m结构

Fe3Pt 的晶格动力学计算表明, 压力小于 26.95 GPa的铁磁态下体系的自发磁化诱导了体系横向声学支声子
软化, 表明体系中存在很强的自发体积磁致伸缩. 特别是在铁磁性坍塌临界压力 41.9 GPa 至磁性完全消失的
57.25 GPa压力区间, 晶格动力学稳定性对压力更加敏感. 压力大于 57.25 GPa时, 压力诱导了体系声子谱的
稳定.

关键词: 铁磁性坍塌临界压力, 软模相变, 第一性原理, Fe3Pt晶态因瓦合金
PACS: 63.20.–e, 75.60.Jk, 91.60.Gf, 75.50.Cc DOI: 10.7498/aps.64.146301

1 引 言

富Fe的Fe-Pt合金与Fe-Ni合金虽然都存在因
瓦效应. 但Fe-Pt合金不同于Fe-Ni合金 [1], 首先是
宏观上表现为晶格常数和磁矩随组分的变化不同,
在Fe-Ni合金明显偏离Vegard和 Slater-Pauling规
律, 但是Fe-Pt合金中没有这种偏离; 其次是Fe-Ni
合金中两个带磁性的原子都对体系的磁性有贡

献, 并且其价电子巡游性贡献是主要的, 但是在
Fe-Pt合金中对体系磁性的贡献主要由Fe原子承
担, 而Pt原子具有顺磁性, 并且其磁性主要与价
电子的局域性相关联. 因瓦合金的比热表示为
Cp = γT + βT 3 + δT 3/2, 其中第一项是电子比热

贡献, 其系数 γ =
1

3
π2k2BN(EF)在因瓦成分附近

明显增大, 这说明因瓦合金的基态结构是不稳定
的. 一般就二元合金而言, 材料的结构稳定性与
费米能级处的电子态密度N(EF)大小密切关联 [2].
如果费米能级处于成键态与非成键态的峰谷中,
其基态结构更加稳定, 反之其基态结构可能出现
不稳定 (在材料的亚稳相或者马氏体相变相关时,
结构稳定性不服从上述关联判据 [3,4]). Wasser-
mann等 [5]对低温下Fe-Pt因瓦合金的低温比热的
研究说明, 比热的第二项与晶格动力学有关的系数
β =

12

5
π4NkB(1/ΘD)

3在因瓦成分附近增大. 这说
明因瓦效应越强, 对应的材料的德拜温度ΘD越小.
因此, 对于Fe-Pt 晶态合金的因瓦效应的研究从晶
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格动力学角度分析是非常必要的. 文献 [6—9]利用
非弹性中子散射测定了Fe-Ni和Fe-Pt因瓦合金的
声子散射随温度的变化, 发现在居里温度TC以下

呈现因瓦效应时, 声子出现明显的软化现象. 这与
因瓦合金的弹性软化是相对应的. 文献 [6—8]提出
因瓦合金的声子软化源于费米能级处有大的电子

态密度而引起电子 -声子耦合增强. 比热的第三项
与自旋波激发相关联, 其系数 δ = 0.113k

5/2
B D−3/2.

Ishikawa 等 [9]在晶态铁磁因瓦合金中发现了自旋

波劲度系数的反常行为, 即Ds ̸= Dm(Ds为中子

散射测得的自旋波劲度系数, Dm为磁化强度随温

度变化测得的自旋波劲度系数), 他们发现在非因
瓦合金中Ds = Dm. 由此, Ishikawa提出, 在因瓦
合金中存在随温度升高使磁化强度急剧下降的元

激发, 除了自旋波以外, 还存在另一种激发, 称此
为 “潜藏”激发. 文献 [10, 11]在非晶态因瓦合金中
也证实了Ds ̸= Dm, 而在Ds = Dm的合金中都不

呈现因瓦效应. 文献 [12, 13]研究非晶态因瓦合金
Fe86Co4Zr10广义声子态密度时, 发现了低能广义
声子谱的软化现象, 并彻底否定了晶态因瓦合金
的声子软化源于马氏体相变的观点. 他们都以电
子 -声子相互作用解释了这一现象, 并进一步指出
声子激发也将产生 “磁矩效应”. 这就预示着 “磁振
子 -声子相互作用”的存在. Wiele等 [14]利用非弹

性中子散射测量了Fe72Pt28 因瓦合金不同温度下
的声子态密度, 发现在 7.5 meV附近横向声学支声
子TA[110]模式的软化现象.

2010年, Gruner等 [15]的工作引起了我们的关

注, 他们利用基于密度泛函理论的第一性原理在常
压下计算了Fe3(Ni, Pd, Pt)有序晶态合金的晶格
动力学和结构稳定性, 但是他们没有进一步研究压
力诱导下的铁磁有序的Fe3Pt晶态合金晶格动力
学行为及各种性质. 为此, 我们利用密度泛函理论
在高压下对铁磁有序的Fe3Pt晶态合金的各种性
质进行了系统的研究, 这有助于揭示Fe3Pt晶态合
金的因瓦效应起源.

2 计算方法及细节

计算采用了基于密度泛函理论的平面波赝

势方法的VASP 程序 [16−18]. 电子间的交换关
联作用选择基于广义梯度近似的Perdew-Burke-
Ernzerhof [19]形式, 离子实和价电子之间的相互作

用采用投影缀加平面波 [20]方法计算, Fe原子的
3p63d74s1和Pt原子的 5d96s1作为价电子处理. 布
里渊区积分采用Monkhorst-Pack方法对布里渊区
进行采样, 积分网格为 12 × 12 × 12, 对于平面波
基函数的截断能量进行了测试, 其收敛精度小于
2 × 10−3 eV, 并取为 600 eV. 对原子的弛豫采用一
阶的Methfessel-Paxton smearing 方法, smearing
展宽为 0.2 eV, 总能的计算采用了Blöchl [21]修正

的线性四面体方法以获得更高的精度. 电子和离子
弛豫的自洽收敛标准分别为能量小于1.0×10−6 eV
和1.0×10−4 eV,力收敛标准为−1.0×10−7 eV.声
子部分的计算采用了 3 × 3 × 3的超胞, 布里渊区
积分采用Monkhorst-Pack 方法对布里渊区进行采
样, 积分网格为2 × 2 × 2.

对于零压下的Pm3̄m结构Fe3Pt的横向声学
支声子TA1的色散曲线在布里渊区对称点M(0.5
0.5 0)处出现的虚频, 我们利用Phonopy软件 [22]

处理了体系声子谱虚频. 细节如下: 相对于原
胞 2 × 2 × 1的扩胞后在XY 平面 (即 [100]-[010]平
面)上的Fe原子按虚频对应的极化向量方向做了
移动, 移至 0.02159a0(相对于 2 × 2 × 1扩胞后的
a = b = a0 = 7.4810 Å)出现了总自由能最低的结
构, 此结构对应的空间群为P4/mbm.

I4/mmm-Fe3Pt、面心立方L21结构的Cu2-
MnAl晶态合金中分别用Pt替换Al或者Mn, 其余
位置的Cu与另一原子 (Al或者Mn)全部替换成Fe
之后的晶态合金Fe3Pt, DO3-Fe3Pt, DO22-Fe3Pt
和P4/mbm-Fe3Pt的计算中都统一采用了相同的
精度及计算细节, 对于平面波基函数的截断能
量取为 500 eV. 但是 I4/mmm-Fe3Pt, L21-Fe3Pt,
DO3 - Fe3Pt, DO22-Fe3Pt和P4/mbm-Fe3Pt 选用
的k空间积分网格分别为12×12×12, 10×10×10,
10 × 10 × 10, 8 × 8 × 10, 8 × 8 × 11. 对上述有序
晶态合金Fe3Pt 的优化后的晶体结构信息见表 1 .
可见, 我们的计算结果与文献 [23—25]符合得较好,
表明我们的计算是可靠的.

上述Fe3Pt晶态合金的结构是诸原子的确定
占位结构, 并且是已报道的实验与理论计算的结
构 [23−28]. 在常压下, 上述晶态结构的电子结构及
弹性性质已有报道 [15], 但是高压下的物性计算报
道较少, 并且在实验上对此晶态结构的物性研究也
较少, 特别是在高压下的晶格动力学理论研究目前
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表 1 不同有序晶态合金Fe3Pt的晶体结构、晶格常数、原子位置和磁矩
Table 1. Crystal structures, lattice parameters, atomic positions and magnetic moments of different ordered
crystalline alloys Fe3Pt.

晶体结构 晶格常数/Å 原子位置 磁矩/µB·f.u.−1

Pm3̄m a = 3.7409(3.7270a)
Fe: 3c(0, 0.5, 0.5)
Pt: 1a(0, 0, 0)

Fe: 2.731 (2.67b)
Pt: 0.357(0.27b)

Tot: 8.549

I4/mmm
a = b = 5.5065, c = 6.9331

(a = b = 5.7299 c = 6.3399)c

Fe1: 4e (0, 0, 0.7511)
Fe2: 8h (0.2507, −0.2507, 0.5)

Pt: 4d (0.5, 0, 0.25)

Fe1: 2.690
Fe2: 2.808
Pt: 0.375
Tot: 8.681

L21 (Fm3̄m, Pt 替换 Al) a = 5.9432(5.9611d)
Fe1: 8c (0.25, −0.25, 0.25)
Fe2: 4b (0.5, −0.5, 0.5)

Pt: 4a (0, 0, 0)

Fe1: 2.873
F2: 2.632
Pt: 0.523
Tot: 8.901

L21 (Fm3̄m, Pt 替换 Mn) a = 5.9432(5.9611d)
Fe1: 4a (0, 0, 0)

Fe2: 8c (0.25, −0.25, 0.25)
Pt: 4b (0.5, −0.5, 0.5)

Fe1: 2.632
Fe2: 2.873
Pt: 0.523
Tot: 8.901

DO3(Fm3̄m) a = 5.9426(5.8000 e )
Fe1: 4b (−0.5, 0.5, 0.5)

Fe2: 8c (−0.25, −0.25, 0.25)
Pt: 4a (0, 0, 0)

Fe1: 2.632
Fe2: 2.873
Pt: 0.523
Tot: 8.901

DO22 (I4/mmm)
a = b = 3.6784, c = 7.7281

(a = b = 3.540 c = 7.2199)f

Fe1: 2b (0, 0, −0.5)
Fe2: 4d (−0.5, 0, −0.25)

Pt: 2a (0, 0, 0)

Fe1: 2.721
Fe2: 2.698
Pt: 0.335
Tot: 8.452

P4/mbm
a = b = 5.2607, c = 3.7871

(a = b = 5.2909 c = 3.7412)

Fe1: 4h(0.2715, 0.2285, 0.5)
Fe2: 2d (0.5, 0, 0)
Pt: 2a (0, 0, 0)

Fe1: 2.746
Fe2: 2.725
Pt: 0.356
Tot: 8.572

a, 文献 [23]; b, 文献 [24]; c, 文献 [25]; d, 文献 [26]; e, 文献 [27]; f, 文献 [28].

还没有报道过. 这是因为不同金属原子按一定配
比构成晶态合金时, 往往其原子的占位是概率占位
(即随机晶态合金), 对此种概率占位的晶态合金一
般采用特殊准随机结构模型 [29−31]的第一性原理

处理.

3 结果与讨论

由图 1可知, 在 0 GPa压力下, 立方结构 (空
间群Pm3̄m)的晶态合金Fe3Pt在布里渊区的主要
对称点 (M)和线 (Z, Σ, Λ, T , S)上, 具有铁磁性
(考虑电子自旋极化)的Fe3Pt的声子谱出现了虚
频. 从图 1 (a)和图 1 (b)可知, 高频区光学支声子
与低频区声子之间出现杂化现象. 从声子谱的极
化向量分析可知虚频出自横向声学支声子, 在Λ

线 (G—R)上简并的两支横向声学支声子出现了

小的虚频. 声学支声子TA1在M点处的虚频主要

是由面心处的Fe之间 (即垂直于 [001]晶向过点 (0,
0.5, 0.5)的平面上的Fe原子之间)相对振动引起的.
从图 1 (c)和图 1 (d)可知, 不考虑磁性 (电子自旋极
化)的Pm3̄m结构体系的声子谱稳定, 这说明体系
中Fe原子之间的很强的自发磁化 (自旋相互作用)
诱导了体系的横向声学支声子软化 (出现了虚频).
这一结果与文献 [14]的非弹性中子散射实验结果
相符.

我们按具有软化的横向声学支声子TA1(M)
的极化向量进行了Fe原子的移动 (见图 2 ), 在正
格矢空间 (0, 0.5, 0.5)和 (1.0, 0.5, 0.5)处的 2个Fe
原子沿 [100]方向相对移动, 而在 (0.5, 0, 0.5)和
(0.5, 1.0, 0.5)处的 2个Fe原子沿 [010]方向相对移
动, 从而找出了声子谱稳定的结构. 这一结果与文
献 [15]的结果相符. 与图 2比较可知, 扩2×2×1后,
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图 1 (网刊彩色)在 0 GPa下, Pm3̄m结构Fe3Pt的晶态合金声子谱和对应的声子态密度 (a)考虑电子自
旋极化的体系的声子谱; (b) 对应的声子态密度; (c) 不考虑自旋极化的体系的声子谱; (d) 对应的声子态密度
Fig. 1. (color online) The phonon spectrum and the corresponding phonon density of states of crystalline
alloy Fe3Pt of Pm3̄m structure at 0 GPa: (a) the phonon spectrum of the system with consideration of
electron spin polarization; (b) the corresponding phonon density of states; (c) the phonon spectrum of
the system without consideration of electron spin polarization; (d) the corresponding phonon density
of states.
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图 2 (网刊彩色)在 0 GPa下, (a)沿M 点的TA1(M)软化模式的极化向量移动 [100]-[010]平面上的Fe
原子得到的能量演化曲线, (b) P4/mbm 结构Fe3Pt 晶态合金的声子谱和 (c)对应的声子态密度
Fig. 2. (color online) (a) Energy evolution curve of displacements of moving Fe atoms in plane
[100]-[010] along the polarization vector of soft mode TA1 (M) of point M at 0 GPa; (b) the phonon
spectrum of crystalline alloys Fe3Pt-P4/mbm structure at 0 GPa; (c) the corresponding phonon
density of states at 0 GPa.
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在 [100]-[010]平面上的Fe按软膜TA1(M)对应的
极化向量方向移动至d = 0.02159a0时体系能量最

低,对应的新相的结构是具有铁磁性的P4/mbm结

构 (见图 2 (a)与表 1 ). 比较图 1 (a)和 (b)与图 2 (b)
和 (c)可知, P4/mbm 结构是 0 GPa下声子谱稳定
的结构.

为了理解压力诱导下的Fe3Pt晶态因瓦合金
的晶格动力学稳定性, 我们首先研究了体系的
焓差随压力的变化规律. 从图 3可知, 压力小于
18.54 GPa时, P4/mbm结构的焓最低, 处于热力
学稳定状态; 压力在 18.54—27.27 GPa时, Pm3̄m

结构的焓最低,基态结构稳定;压力在27.27—36.22
GPa时, P4/mbm 结构的焓最低, 基态结构稳
定; 压力在 36.22—45.0 GPa 范围, P4/mbm结构、

DO22结构和 I4/mmm结构相对于Pm3̄m结构的

焓差随压力的变化强烈振荡, 这一压力区域正好对
应不同晶体结构的Fe3Pt晶态合金铁磁性坍塌的临
界压力Pc附近 (见图 4 ). 压力在45.0—106.76 GPa
时, I4/mmm 结构的焓最低, 基态结构最稳定; 压
力大于 106.76 GPa时, DO22结构的焓最低, 处于
热力学稳定状态. 面心立方L21结构的Cu2MnAl
晶态合金中分别用Pt替换Al或者Mn, 余下的位
置的Cu与另一原子 (Al或者Mn)全部替换成Fe之
后的晶态合金Fe3Pt, DO3-Fe3Pt的不同压力下形

成焓的计算结果是一样的, 而且压力大于3.15 GPa
时, 随着压力增大, 体系相对于Pm3̄m结构的焓差

也增大, 导致体系越来越不稳定.
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P4/mbm 结构、DO3结构和DO22结构的焓差随压力的

变化曲线

Fig. 3. (color online) Calculated enthalpy differences
of I4/mmm, P4/mbm, DO3, DO22 with respect to
the Pm3̄m structure of Fe3Pt as a function of pres-
sure.

从图 4可知, 在Pm3̄m结构、I4/mmm结构、

DO22结构和P4/mbm结构的 Fe3Pt 晶态合金中,
Pt原子具有顺磁性对总的磁矩贡献不大, 体系的
总磁矩主要来自于 Fe 原子. Fe 原子的电子组态为

0

2

4

6

8

0

2

4

6

8

-2

0

2

4

6

8

0 10 20 30 40 50 60 70

0

2

4

6

8

0

2

4

6

8

0

2

4

6

8

-2

0

2

4

6

8

0

2

4

6

8

10 20 30 40 50 60 70

/
µ
B
Sf
.u
.-
1

s

p

d

tot

s

p

d

tot

Pmm
Fe

Pt

tot

I⊳mmm Fe1

Fe2

Pt

tot

s

p

d

tot

Fe1

Fe2

Pt

tot

s

p

d

tot

Fe1

Fe2

Pt

tot

DO22

/GPa

P⊳mbm

Pmm

I⊳mmm

DO22

P⊳mbm

图 4 (网刊彩色) Pm3̄m结构、I4/mmm结构、DO22结构和P4/mbm结构的Fe3Pt的磁矩随压力的变化
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4s13d7, Pt的电子组态为 6s15d9. 因为Fe原子的
3p6和Pt原子的 5p6填满了p轨道, 所以, Fe3Pt体
系中p轨道电子具有抗磁性. 而且, 3s1与 6s1对体
系磁矩的贡献也具有抗磁性, 所以体系总磁矩小
于Fe的 3d7和Pt的 5d9的磁矩贡献之和. 因为Pt
的 5d9中未满壳层电子中没配对的电子只有 1个,
这个电子对Pt原子磁矩的贡献是正的但不大, 然
而绝对值大于 s轨道和p 轨道电子贡献, 从而Pt原
子的磁矩表现为顺磁性. 从图 4可知, Pm3̄m结构

的Fe3Pt的铁磁性坍塌临界压力在 41.9 GPa附近,
体系的磁矩急剧下降且存在振荡现象. I4/mmm

结构的Fe3Pt的临界压力在 39 GPa附近, 体系的
磁矩急剧下降且存在振荡现象, 在 39 GPa压力下
I4/mmm结构的Fe3Pt出现了亚铁磁性微观磁特
性, 在此压力下Fe1原子的磁矩为−0.601 µB(即
Fe1原子磁矩方向发生反转)而Fe2原子的磁矩
0.342 µB, 从而导致了体系总磁矩急剧下降 (见
表 2 ). DO22 结构的Fe3Pt的临界压力在 36 GPa
附近, 体系的磁矩急剧下降. DO22结构的Fe3Pt
在 36.8, 36.85, 39 GPa下也出现了亚铁磁微观磁
结构, 但是出现了随压力的变化磁矩交替反转的

现象 (见表 3 ), 这说明在临界压力附近DO22结构

Fe3Pt的微观磁结构对压力非常敏感. 在 43 GPa
下, 亚铁磁性微观磁特性非常明显, Fe1原子的磁
矩为−1.115 µB 而Fe2原子的磁矩 1.712 µB且Pt
原子磁矩为 0.1 µB, 并伴随着体积突然增大的现象
(见表 3 ). 这与在此压力下出现亚铁磁态微观磁特
性突然增大相对应, 因此, 我们认为在此压力下自
发磁化诱导了亚铁磁态磁有序结构, 并伴随着很大
的自发体积磁致伸缩, 引起了原胞的体积膨胀. 在
43 GPa 附近, DO22结构的Fe3Pt的磁体积反常与
微观磁结构从铁磁态转变为亚铁磁态相对应, 这
一转变过程中Fe1的磁矩出现了反转. 因为有序晶
态合金Fe3Pt的磁性主要源于具有局域性的价电
子 [1], 根据Heisenberg的铁磁自旋交换作用理论可
知, Fe1与Fe2 的磁矩反向时的体系能量大于磁矩
同向时的体系能量, 铁磁交换积分常数又与磁性原
子间的距离相关, 所以体系从铁磁态突然转变为亚
铁磁态 (Fe1的磁矩突然反转)时, 体系体积的膨胀
能够降低体系的总能量, 使得体系稳定. P4/mbm

结构的Fe3Pt的临界压力在 45 GPa附近, 体系的
磁矩急剧下降且没有出现强烈的振荡现象.

表 2 不同压力下 I4/mmm结构Fe3Pt晶态合金的各原子的平均磁矩、原胞总磁矩、原胞体积
Table 2. The average magnetic moment of atoms, total magnetic moment and volume of primitive cell of
crystalline alloys Fe3Pt of I4/mmm structure at the different pressures.

I4/mmm 36 GPa 36.8 GPa 36.85 GPa 39 GPa 43 GPa

Fe1的平均磁矩/µB 1.571 1.541 1.539 −0.601 0.041

Fe2的平均磁矩/µB 1.574 1.542 1.540 0.342 −0.048

Pt的平均磁矩/µB 0.076 0.073 0.073 −0.001 0.001

总磁矩/µB·f.u.−1 4.795 4.698 4.693 0.081 −0.053

原胞体积/Å3 43.47 43.325 43.32 41.905 41.475

表 3 不同压力下DO22结构Fe3Pt晶态合金的各原子的平均磁矩、原胞总磁矩、原胞体积
Table 3. The average magnetic moment of atoms, total magnetic moment and volume of primitive cell of
crystalline alloys Fe3Pt of DO22 structure at the different pressures.

DO22 36 GPa 36.8 GPa 36.85 GPa 39 GPa 43 GPa

Fe1的平均磁矩/µB 0.01 −0.22 0.255 −0.256 −1.115

Fe2的平均磁矩/µB −0.01 0.238 −0.264 0.278 1.712

Pt的平均磁矩/µB 0 −0.003 0.003 −0.004 0.100

总磁矩/µB·f.u.−1 −0.009 0.253 −0.27 0.296 2.408

原胞体积/Å3 42.07 42.040 42.02 41.890 42.600
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从图 5 —图 9可知, Pm3̄m结构的Fe3Pt晶态
合金的铁磁性坍塌临界压力 41.9 GPa附近, 低能
声子谱极不稳定. 压力在 0 GPa 6 P < 26.95 GPa
和 36.85 GPa 6 P < 41.9 GPa区间时 (见图 5 —
图 7 ), 体系的横向声学支声子TA1出现了虚频. 压
力在42.8 GPa 6 P < 45.75 GPa, 45.9 GPa 6 P 6
46.7 GPa, 46.9 GPa 6 P < 50.6 GPa, 50.9 GPa 6
P 6 54.8 GPa时, 体系甚至出现了纵向声学支
声子和低能光学支声子软化现象 (见图 6 — 图 8 ).
54.9 GPa 6 P 6 57.2 GPa时, 体系的低能声子
出现了虚频. 但是在 26.95 GPa 6 P 6 36.8 GPa,
41.95 GPa 6 P 6 42.7 GPa, 45.8 GPa, 46.8 GPa,
50.65 GPa 6 P < 50.85 GPa, 54.85 GPa压力区
间和压力点上, 体系的声子谱稳定 (见图 6 —图 9 ).
压力大于等于 57.25 GPa 时, 体系的磁性完全消
失且声子谱稳定. 上述变化规律与Pm3̄m结构

的Fe3Pt晶态合金的磁矩随压力的变化规律相对
应. 对于高压下没有考虑磁性的Pm3̄m结构的

Fe3Pt晶态合金的声子谱, 我们的计算结果表明,
体系的声子谱始终稳定且其稳定性与所施加的压

力无关. 这说明具有磁性的Pm3̄m结构的Fe3Pt
晶态合金处于一种特殊的磁临界状态, 这种临
界状态极不稳定, 使得体系声子谱对压力非常
敏感, 特别是在铁磁性坍塌临界压力附近. 我们
认为压力小于26.95 GPa时体系很强的自发体积磁
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different pressures.

致伸缩诱导了横向声学支声子的软化. 压力小于
26 GPa时 (见图 5 ), 虽然体系具有很强的铁磁性,
但是体系的磁矩随压力增大呈线性缓慢减小 (见
图 4 ), 从而减弱了自发体积磁致伸缩效应, 这导致
了横向声学支声子TA1在布里渊区主要对称点M

的虚频也逐渐减弱. 在 26 GPa 6 P < 26.95 GPa
很窄的压力区间 (见图 5 ), 随压力的增大, M点的
横向声学支声子TA1的虚频迅速减小, 这说明在此
压力区间, 压力驱使体系动力学稳定的速率比自发
磁化驱使体系的动力学不稳定的速率快, 从而体系
表现出迅速趋于稳定. 26.95 GPa 6 P 6 36.8 GPa
时, 压致效应与自发体积磁致伸缩效应的联合作
用使得体系的诸原子达到了动力学稳定平衡状

态, 从而导致晶格动力学稳定. 36.85 GPa 6 P <

41.9 GPa时, 压力的作用下自旋耦合作用减弱使
得体系的诸原子又处于动力学不稳定平衡状态, 从
而横向声学支声子出现了虚频. 由文献 [1]可知,
随着压力的增大, 体系的居里温度逐渐减小, 由
基于局域电子模型的外斯 -海森伯密度泛函平均

场理论可知, 由于居里温度正比于自旋交换耦合
作用 (交换积分) J0和原子自旋磁矩的统计平均

值的平方 ⟨s⟩2 (即TC = 2 ⟨s⟩2 J0/(3kB)), 因此, 在
36.85 GPa 6 P < 41.9 GPa范围, 随压力的增大
交换积分J0减小, 从而又导致体系诸原子处于动
力学不稳定平衡状态, 表现出横向声学支声子出现
了虚频. 41.95 GPa 6 P 6 57.2 GPa区间, 体系声
子谱的稳定与不稳定交替出现 (见图 5 —图 9 ), 且
声子谱的稳定的压力区间非常窄, 这说明在此铁
磁性坍塌的临界压力到体系磁性完全消失的压力

区间, 体系的磁结构对压力非常敏感, 从而导致了
上述现象. 压力在 45.8 GPa下, 体系高频光学支
声子频率突然变大 (见图 6和图 7 ), 且声子谱稳定.
这说明, 在此压力下体系的弹性性质也会突然变
强, 而且这一贡献主要源自面心处的Fe原子的贡
献. 压力大于 57.25 GPa 时, 体系的诸原子磁矩完
全消失, 与不考虑磁性时一样, 体系出现了声子谱
稳定 (见图 9 ).
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4 结 论

通过高压下对有序Fe3Pt晶态因瓦合金的磁
性、晶格动力学、软模相变的第一性原理计算, 得
到如下结论: 1)有序Fe3Pt晶态合金在铁磁性坍
塌临界压力附近体系的微观磁结构对所施加的压

力非常敏感, 且体系的磁矩急剧下降, 在铁磁性坍
塌临界压力点附近, 对于Pm3̄m结构Fe3Pt的声子
谱计算结果也对压力非常敏感, 体系的声子谱的
稳定性与不稳定性交替出现, 而对应压力下, 不考
虑磁性的Pm3̄m结构的声子谱没有出现软化现象,
这说明体系的磁性变化对体系声子谱软化起决定

作用; 2) 较强的铁磁态下 (压力小于 26.95 GPa)的
Pm3̄m结构Fe3Pt出现了横向声学支声子TA1软
化, 这源于体系的很强的自发体积磁致伸缩, 这一
结果与非弹性中子散射实验的结果相符, 在Pm3̄m

结构Fe3Pt中, 横向声学支声子TA1软化的相变驱
动力与体系的磁振子 -声子耦合密切相关, 而且在
零压下, 按TA1(M)模式声子的极化向量移动面
心处对应Fe原子得到的P4/mbm 结构具有动力

学稳定的特性, 也是热力学稳定相; 3) DO22结构

在临界压力附近的不稳定的磁性和在 43 GPa下
亚铁磁微观磁特性突然增强所伴随的原胞体积突

然增大也与体系在此压力下的自发磁化密切相关;
4) Fe3Pt晶态因瓦合金的自旋交换作用也对压力
很敏感, 自旋交换作用与配位场的竞争直接影响到
体系中Fe原子 3d电子的占据情况, 从而导致高自
旋态与低自旋态的竞争. 因此, 我们认为对于晶态
因瓦合金, 考虑电子 -磁振子 -声子耦合研究其因瓦
效应产生机理是可行的途径.
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Abstract
The ordered crystalline Fe3Pt invar alloy is in a special magnetic critical state under which the lattice dynamic

stability of the system is extremely sensitive to the external pressure. Using projection augmented plane wave method
based on the density functional theory, we calculate the dependences of enthalpy and magnetism of different crystalline
alloys of Fe3Pt on external pressure. The results reveal that the P4/mbm structure is thermodynamically stable under
pressures below 18.54 GPa. The total magnetic moments of Pm3̄m, I4/mmm and DO22 structures decrease rapidly
and oscillate near the ferromagnetic collapse critical pressure. Furthermore in I4/mmm and DO22 structures the atomic
magnetic moment of Fe1 reverses near the critical pressure. At a pressure of 43 GPa, the micro-ferrimagnetic property
in DO22 structure becomes apparently strengthened while its volume increases rapidly. The lattice dynamic calculation
shows that the spontaneous magnetization of the system in ferromagnetic states induces the softening of the transverse
acoustic phonon TA1(M) in the Fe3Pt of Pm3̄m structure, and there exists a strong spontaneous volume magnetostriction
at pressures below 26.95 GPa. Especially, in the pressure range between the ferromagnetic collapse critical pressure 41.9
GPa and the magnetism completely disappearing pressure 57.25 GPa, the lattice dynamic stability is more sensitive to
the pressure. The pressure induces the stability of the phonon spectrum of the system at pressures above 57.25 GPa.

Keywords: ferromagnetic collapse critical pressure, soft mode phase transitions, first principles, crys-
talline invar alloy Fe3Pt
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