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运用基于密度泛函理论的第一性原理的方法, 对Ga2基Heusler合金Ga2XCr (X = Mn, Fe, Co, Ni,
Cu)的四方畸变、电子结构、磁性及声子谱特性进行了系统的研究. 结果表明, 在保持体积不变的四方畸变中,
五种合金的磁矩主要由Cr元素提供; Ga2FeCr, Ga2CoCr和Ga2CuCr保持稳定的立方相, 而在Ga2MnCr和
Ga2NiCr 中观察到能量更低的四方相, 且其能量最低点对应的 c/a分别位于 1.28和 1.11处, 而对应的能量差
∆E 分别为−8.26 meV和−6.14 meV. 电子结构显示, Ga2MnCr和Ga2NiCr的费米能级附近存在尖锐的电
子态密度峰, 导致 3d电子能级杂化向宽能量范围扩展, 以消除体系的高能量不稳态, 这个过程导致结构转变
的发生. 基于适度的畸变度和能量差, 本文认为Ga2MnCr有存在铁磁马氏体相变的可能, 其声学支虚频的出
现, 也进一步表明体系有声子模软化的行为.

关键词: Heusler合金, 铁磁马氏体相变, 第一性原理计算
PACS: 71.20.–b, 81.30.Kf, 75.50.Cc DOI: 10.7498/aps.64.077104

1 引 言

近年来, 铁磁形状记忆合金 (ferromagnetic
shape memory alloys, FSMAs)在磁场的作用下表
现出丰富的物理性质如磁场诱发应变 [1]、磁场驱动

形状记忆效应 [2]、磁熵变 [3]、磁电阻 [4]、霍尔效应 [5]

和交换偏置 [6]等而备受关注. 这些优异的物理性
质使FSMAs在许多技术领域中如磁驱动器 [7,8]、传

感器 [9]、磁制冷 [10]等具有潜在的应用价值. 因此,
寻找和开发新的铁磁形状记忆合金成为当前重要

的研究内容.

目 前 已 报 道 的Heusler型FSMAs主 要 是
Ni2, Mn2, Co2和Fe2基 体 系 如Ni2MnGa [11],
Ni-Mn-X (X = In, Sn和 Sb) [12], Ni2FeGa [13],
Mn2NiGa [14], Co-Ni-Ga(Al) [15,16], Co2Cr (Ga,
Si) [17]和Fe2MnGa [18,19], 其正分化学式是X2Y Z

或Y2XZ(X, Y 是过渡族元素, Z是主族元素). 在
这些FSMAs体系中, 主族元素Z的组成成分通

常不大于 25%. 事实上, Heusler合金还存在另
外一种Z2基 (Z2XY )的类别, 如Ga2MnCo [20]和

Al2MnCo [21]. 最近Barman等的计算和实验研究
表明, Ga2MnNi具有马氏体相变而成为一种新的
Z2基Heusler型FSMA [22], 马氏体相变温度和居
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里温度分别是 780 K和 330 K, 四方结构马氏体
相的 c/a = 0.84. 这些实验结果为寻找新的Z2基

FSMAs提供了重要的启示.
本文运用基于密度泛函理论的第一性原理方

法, 计算了Z2基Heusler 合金Ga2XCr (X = Mn,
Fe, Co, Ni, Cu)的四方畸变、电子结构、磁性及声子
谱. 计算结果表明, Ga2XCr (X = Fe, Co, Cu)的
立方相 (c/a = 1)是稳定态且不随 c/a的变化而变

化, 因此Ga2XCr (X = Fe, Co, Cu)不存在马氏体
相变. 而在四方畸变过程中Ga2MnCr和Ga2NiCr
分别在 c/a = 1.28, c/a = 1.1处存在一个稳定的四

方相; 其能量差∆E(四方相与立方相之间的能量
差)分别为−8.26 meV和−6.14 meV. 此外, 声子谱
计算结果进一步表明, Ga2MnCr的声子谱存在虚
频, 有声子模软化的行为.

2 计算方法和模型

本文中的Ga2XCr (X = Mn, Fe, Co, Ni, Cu)
的所有计算都是采用DFT理论的平面波基组的
总能软赝势方法CASTEP [23](cambridge sequen-
tial total energy package) 模块计算. 交换关联能
采用Ceperlev和Alder所提出来的局域密度近似
(LDA), 它是将密度相同的均匀电子气的交换泛函
看做对应的非均匀系统的近似值, 可以得到较好的
效果. 原子核和电子间的相互作用采用超软赝势来
描述, 平面波截止能量为 500 eV, 总能和态密度的
布里渊区k点网格为15× 15× 15, 自洽迭代收敛精
度为1× 10−6 eV/atom.

(b)

(a)

Ga

Cr

X

图 1 (a) Ga2XCr的L21结构; (b) Ga2XCr的四方畸
变结构

对于Ga2XCr (X = Mn, Fe, Co, Ni, Cu), 根
据Heusler 合金的价电子数占位规则 [24], Ga占

A(0, 0, 0)和C(1/2, 1/2, 1/2)位, Cr占B(1/4, 1/4,
1/4)位, X占D (3/4, 3/4, 3/4)位, 形成高有序的
L21 面心点阵结构Ga2XCr (X = Mn, Fe, Co,
Ni, Cu), 它的计算结构模型如图 1 (a)所示, 其化
学式为Z2XY此外在晶格常数优化中还考虑了反
Heusler合金的Hg2CuTi型结构,其中Ga占A(0, 0,
0)和B(1/4, 1/4, 1/4) 位, 价电子数多的X原子占

C(1/2, 1/2, 1/2)位, 价电子数较少的Cr原子倾向
于占D(3/4, 3/4, 3/4)位. 计算Ga2XCr四方畸变
的过程如图 1 (b)所示. 根据Heusler合金马氏体相
变前后体积变化不大的特点 [25−31], 计算中保持晶
格的体积不变沿 c 轴方向拉伸或压缩.

3 结果及讨论

3.1 晶格常数和磁矩

为了获得Ga2XCr (X = Mn, Fe, Co, Ni, Cu)
基态 (0 K)的平衡晶格常数, 分别对Ga2XCr 的
L21和Hg2CuTi结构的铁磁态 (FM)、顺磁态 (PM)
和反铁磁态 (AFM)进行了晶格优化, 优化结果如
图 2所示. 从图 2的曲线可知, Ga2XCr (X = Mn,
Fe, Co, Cu) L21结构的铁磁态的能量最低, 说明
Ga2XCr的稳定态结构均为铁磁态的L21结构; 而
Ga2NiCr L21 结构的亚铁磁态的能量最低, 表明
Ga2XCr的稳定态结构均为亚铁磁态的L21结构.
在基于CASTEP模块的计算中, 除了Ga2MnCr之
外, 在Ga2XCr (X = Fe, Co, Cu)体系中即使我们
在计算初始设置中把原子之间的磁结构设置为反

平行 (AFM)态, 但最终也得到了FM的计算结果,
即程序自动寻找到了能量最低的FM态, 这间接
说明了Ga2XCr体系中铁磁态比反铁磁态的能量
更低; 而在Ga2NiCr中AFM态和FM态的计算得
出的磁结构则均为反平行 (亚铁磁, FIM)态, 说明
Ga2NiCr L21结构的亚铁磁态的能量最低. 计算结
果和前人报道的Ga2MnCo [20,32], Al2MnCo [21]和

Ga2MnNi [22]的结构一致, 都是高有序的L21结构,
表明我们的计算是合理的.
表 1 L21型Ga2XCr立方相的晶格常数、总磁矩及原子的磁矩

Ga2XCr
晶格常数 M总 MX MCr MGa

a/Å /µB /µB /µB /µB

Ga2MnCr 5.8179 4.12 1.56 2.34 0.08
Ga2FeCr 5.7581 3.09 0.48 2.44 0.08
Ga2CoCr 5.8158 2.94 0.20 2.58 0.08
Ga2NiCr 5.8225 2.42 -0.04 2.36 0.06
Ga2CuCr 5.9444 3.11 0.06 2.86 0.10
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表 1为计算得出来的Ga2XCr的平衡晶格常
数、总磁矩和各个原子的自旋磁矩. 从表 1中可
看出, 在Ga2XCr (X = Mn, Fe, Co, Ni, Cu)的
总磁矩中, Cr原子对总磁矩的贡献最大, Mn原子
对总磁矩也有较大贡献, Co和Fe原子只提供很
小的磁矩, 而Ga和X原子 (Ni, Cu)的磁矩几乎为
零. Heusler合金的磁性质是由它的晶体结构所决
定. 如图 1 (a)所示, 在Ga2XCr晶体中, 与Cr原子

最近邻的是8个Ga原子, 次近邻的是6个Mn原子,
而Cr原子之间的间隔为第三近邻. Cr原子之间
的磁耦合作用是通过Mn和Ga提供的巡游电子来
实现的 [27], 这与Ni2MnGa 中的情形是相似的. 从
表 1还可知, Ga2CrCu的晶格常数最大而Ga2CrFe
的晶格常数最小, Ga2CrCo的晶格常数为5.8158 Å
和Ga2MnCo [32]的实验晶格常数5.84 Å很接近,这
进一步说明本研究中计算的合理性.
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图 2 Ga2XCr (X = Mn, Fe, Co, Ni, Cu)的L21和Hg2CuTi两种结构分别在铁磁态FM、无磁态PM和反铁磁
态AFM条件下晶格常数的优化 (a) Ga2MnCr的晶格常数优化; (b) Ga2FeCr的晶格常数优化; (c) Ga2CoCr
的晶格常数优化; (d) Ga2NiCr的晶格常数优化; (e) Ga2CuCr的晶格常数优化

3.2 四方畸变

图 3为Ga2XCr (X = Mn, Fe, Co, Ni, Cu)在
恒体积畸变情况下计算的总能差∆E随 c/a(畸变
度)的变化曲线. 从图 3 (a)中可看出, Ga2XCr (X
= Fe, Co, Cu)随着 c/a的变化, 总能差∆E最小

值始终保持在 c/a = 1处, 说明立方相是稳定态.

图 3 (a)也清晰显示Ga2CuCr在 1.20 < c/a < 1.50

范围中出现能量最小值, 但仍比立方相 (c/a = 1)
能量高, 这只是在畸变过程中出现的局部亚稳态.
由此可知, Ga2XCr (X = Fe, Co, Cu)的立方相
(c/a = 1)是稳定态, 所以在Ga2XCr (X = Fe, Co,
Cu)体系中不能发生马氏体相变.

综合前人的实验结果分析可知, Heusler合金
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体系要发生马氏体相变需满足两个条件: i)具备
充足的驱动力∆E(四方马氏体相与立方母相之
间的能量差)可以克服相变过程中产生的阻力;
ii)适当的畸变度,c/a的大小通常为 1.2—1.3 [33].
图 3 (b)为Ga2MnCr, Ga2NiCr和Ni2MnGa的驱动
力随畸变度变化的曲线, 其中Ni2MnGa的数据
来自于 Sahariah的计算结果 [34]. 图 3 (b)可知,
Ga2NiCr的能量差∆E随着 c/a的变化在 1.11处
出现一个能量最小值. Ga2NiCr的驱动力为
∆E = −6.14 meV与Ni2MnGa的∆E(−7.26 meV)
相当, 但相比Ni2MnGa (c/a = 1.22), 其畸变度
c/a = 1.11偏小. 而前人基于第一性原理计算
Ni2MnGa [34], Mn2NiGa [35]和Ni2FeGa [34]的能量

最小值对应的 c/a值分别为 1.22, 1.23和 1.33. 其
中, 对于Ni2MnGa [36], 随着温度的降低, 该体系
发生马氏体相变, 由立方L21相转变为L10四方相,

其四方相的晶格常数为a = b = 5.47 Å, c = 6.60 Å,
c/a = 1.207. 计算结果都与实验测量结果相符合,
且 c/a均落入1.2—1.3的相变范围内. 由此,可以推
断Ga2NiCr体系 c/a = 1.11的畸变度难以发生马

氏体相变, 虽然在该体系中存在结构失稳的倾向.
相 比Ga2NiCr只 有 一 个 能 量 最 小 值,

Ga2MnCr的能量差∆E随着 c/a的变化分别在

c/a = 1.11, 1.28处出现两个能量最小值. 其中
在 c/a = 1.11处是Ga2MnCr在畸变过程中的一
个亚稳态; 而在 c/a= 1.28处的能量更低, 所以
Ga2MnCr倾向于在 c/a= 1.28 处达到稳定态, 对
应的驱动力为∆E = −8.26 meV比Ni2MnGa的
∆E(−7.26 meV)还大. 综上分析可知, Ga2MnCr
拥有足够大的驱动力和适当的畸变度, 满足发生马
氏体相变的两个条件, 因此可推断Ga2MnCr体系
中有可能存在马氏体相变.
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图 3 (网刊彩色) (a) Ga2XCr (X = Fe, Co, Cu) 的总能差∆E与 c/a的关系; (b) Ga2XCr (X = Mn, Ni)和
Ni2MnGa的总能差∆E与 c/a的关系

3.3 Ga2NiCr和Ga2MnCr态密度对四方
畸变的响应

我们知道, 费米能级附近的电子结构也会敏感
地影响相稳定性 [37]. 如果体系的费米能级附近存
在尖锐的电子态密度峰, 体系将处于高能量的状态
而不稳定. Ni2MnGa已有的第一性原理计算表明,
其相变的驱动力主要来自于Jahn-Teller畸变 [38]和

费米面颈缩 [39,40]. 因此, 深入地理解相变过程中电
子结构的变化行为对于材料的设计和提高材料的

功能特性有很大的帮助. 在本研究四方畸变的过程
中, 伴随着 c轴的拉伸或压缩, 晶格内的原子间距
会发生改变, 原子之间的杂化也会发生改变, 从而
导致电子的态密度分布也发生变化. 图 4 (a)和 (b)
所示分别是Ga2MnCr和Ga2NiCr在四方畸变的过

程中立方相和四方相的总态密度及各个原子的分

态密度. 由图 4 (a)可看出, 立方相Ga2MnCr的总
态密度在自旋向下方向的费米能级附近有两个峰,
其中一个位于费米能级下方−0.29 eV处,另一个位
于费米能级上方 0.16 eV处. 由图 4 (a)立方相中的
分态密度分布可知, 这两个峰主要来源于Mn原子
和Cr原子的3d电子之间强烈的d-d杂化. 随着 c/a

的变化, 这两个峰发生变化, 最终在 c/a = 1.28的

四方相趋于平坦. 我们知道, 奥氏体相和马氏体相
之间的能量差∆E与它们之间的态密度分布的演

变之间存在对应关系, 这点在Ni2Mn1+xSn1−x
[40]

体系的理论和实验研究中都得到了验证. 相应地,
Ga2MnCr体系的总能也随之降低. 另外, 立方相
Ga2MnCr自旋向上的总态密度在位于费米能级上
方 1.01 eV 处有一个主峰, 畸变后往高能区域移动
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图 4 (网刊彩色) (a), (b) Ga2MnCr在立方相 c/a = 1和四方相 c/a = 1.28时的总态密度和分态密度; (c), (d)
Ga2NiCr 在立方相 c/a = 1和四方相 c/a = 1.11时的总态密度和分态密度

至1.70 eV (四方相 c/a = 1.28)处,同时峰的强度减
弱. 峰强度减弱主要是Mn原子和Cr 原子之间的d
带在更宽能量范围内杂化所致. 由图 4 (a)可知, 畸
变过程中Ga2MnCr态密度的重新分布主要来源于
在四方畸变过程中Mn-Cr 原子的间距减小从而使
它们之间的d-d杂化强度增强.

由图 4 (c)可知, 立方相Ga2NiCr自旋向上的
总态密度在位于费米能级上方0.11 eV处有个尖峰.
由图 4 (c)立方相中的分态密度分布可知, 该峰主要
来源于Ni原子和Cr原子的3d电子之间强烈的d-d
杂化. 随着 c/a的变化, 这个峰倾向于发生劈裂, 最
终在 c/a = 1.1的四方相劈裂为两个峰如图 4 (d)所
示, 其中一个位于费米能级上方 0.27 eV处, 另一
个位于费米能级下方−0.58 eV处. 这说明在更宽
的能量范围内, Ga2NiCr的Ni原子和Cr原子的 3d
电子之间的d-d杂化可增强立方相的稳定性. 相
应地, Ga2NiCr体系的总能也随之降低. 此外, 立
方相Ga2NiCr自旋向下的总态密度在费米能级下
方−0.17 eV处也存在一个主峰, 这峰主要也是来
源于Ni-Cr 的3d电子之间强烈的d-d杂化, 畸变后
往高能区域移动至−0.05 eV (四方相 c/a = 1.11)
处, 同时峰的强度也有微小的减弱. 综上分析可知,
Ga2NiCr的立方结构为亚稳相, 然而其畸变度仅为

c/a = 1.11没有满足相变所需的畸变度 (1.2—1.3).
因此, Ga2NiCr体系中不存在马氏体相变.

3.4 Ga2NiCr和Ga2MnCr磁性对四方畸
变的响应

由Ga2NiCr和Ga2MnCr态密度的分析可知,
在四方畸变的过程中由于晶格内的原子间距发生

改变, 原子之间的杂化强度会发生变化从而改变它
们的态密度, 而态密度的改变将导致体系磁矩的
变化. 图 5 (a), (b)所示分别是Ga2MnCr的总磁矩
及原子磁矩与 c/a的关系, Ga2NiCr的总磁矩及原
子磁矩与 c/a的关系. 从图 5 (a1)可知, Ga2MnCr
在马氏体附近 c/a = 1.25处总磁矩最大, 磁矩的
增大与Mn和Cr原子的磁矩有关. Ga2MnCr的
总磁矩在 0.95 < c/a < 1.13范围内曲线的变化

趋势是先保持不变然后逐渐降低, 在 c/a = 1.2

处有最小值 4.09 µB, 表明微小的畸变不会显著
改变体系中原子的自旋极化分布. 由图 5 (a2)
可知, 0.95 < c/a < 1.13磁矩的变化主要由Cr
原子的磁矩主导. 在 1.13 < c/a < 1.35范围内

Ga2MnCr的总磁矩先增加在 c/a = 1.25处总磁矩

有最大值 4.22 µB然后逐渐降低, 而四方相能量最
低 (c/a = 1.28)时, 磁矩为 4.21 µB. 由图 5 (a3)可
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知1.13 < c/a < 1.25磁矩的增加主要是由Mn原子
的磁矩变化主导的, 而 1.25 < c/a < 1.35总磁矩

的下降是由Cr原子的磁矩变化趋势而决定的. 在
四方畸变的过程中原子的磁矩变化与其态密度的

变化是一致的. 由图 4 (a)可知立方相Cr原子的分
态密度在自旋向上方向能量为−0.74 eV和1.01 eV
处有两个峰, 畸变之后在四方相中它们分别位于
0.38 eV和1.7 eV处, 如图 4 (b)所示; 类似地, Cr原
子的分态密度在自旋向下方向 1.15 eV和 2.78 eV
处有两个峰, 畸变之后它们也往高能级移动. 这表
明在畸变过程中Cr原子的3d电子往高能级移动从
而使自旋向上和向下之间的电子分布差减小, 因此
Cr原子的磁矩随着畸变呈基本不变 (略有减小)的
趋势. 从图 4 (a)中我们可知立方相Mn的态密度在

自旋向下方向能量为−0.29 eV 和 0.16 eV处的峰
畸变时会发生劈裂最终趋于平坦, 从而使电子在
自旋向下方向的分布发生改变; 而立方相Mn 的态
密度在自旋向上方向的峰在畸变中都往高能级区

域移动. Mn的态密度的变化趋势表明Mn原子自
旋向上和向下之间的 3d 电子分布差增大, 所以在
畸变中Mn磁矩程逐渐上升的趋势. 在畸变的过程
中, Ga2MnCr中Cr和Mn原子的磁矩分别呈一减
一增的变化趋势, 最终导致Ga2MnCr的总磁矩在
c/a = 1.15处有最小值 (4.09 µB). 此外, Ga2MnCr
中Cr 和Mn原子的磁矩分别呈一减一增的变化趋
势也表明电子由Mn原子向Cr原子转移. 综上分
析可知, 在畸变过程中Ga2MnCr 的总磁矩变化不
明显, 四方相的磁矩比立方相的磁矩大2.18%.
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图 5 (a) Ga2MnCr的总磁矩及原子磁矩与 c/a的关系, (a1)总磁矩与 c/a的关系, (a2) Cr磁矩与 c/a的关系,
(a3) Mn磁矩与 c/a的关系; (b) Ga2NiCr的总磁矩及原子磁矩与 c/a的关系, (b1)总磁矩与 c/a的关系, (b2) Cr
磁矩与 c/a的关系, (b3) Ni磁矩与 c/a的关系

Ga2NiCr的磁矩变化与Ga2MnCr相比, 其变
化趋势较简单. 由图 5 (b1)可知, 在 c/a < 1范围内

(压缩 c轴), Ga2NiCr的总磁矩随着 c/a值的增大是

单调递减的, 在 c/a = 1 立方相Ga2NiCr的磁矩最
小2.41 µB; 当 c/a > 1(拉伸 c轴)时, Ga2NiCr的磁
矩随着 c/a的增大单调递增, 在四方相能量最低点
c/a = 1.11处磁矩为 2.62 µB. 由图 5 (b2)可知, Cr
原子磁矩随 c/a的变化趋势与总磁矩的变化趋势

相似, 这说明在四方畸变过程中, Cr原子的磁矩变
化决定了Ga2NiCr总磁矩的变化. 此外, Ni原子磁
矩随 c/a的变化与总磁矩和Cr原子磁矩的趋势是
一致的. 由图 5 (b2)可知Ga2NiCr体系中的Cr原
子磁矩 (c/a > 1)的变化趋势是单调递增的, 而在
Ga2MnCr体系中Cr原子磁矩 (c/a > 1)却呈逐渐

递减的趋势. 从图 4 (c)可知立方相Cr的分态密度
在自旋向上方向能量为−1.40 eV处的峰在畸变中
其强度会减低, 同时费米能级处的峰往高能级移
动; Cr的分态密度在自旋向下方向费米能级附近
的峰也往高能区域移动. 在畸变的过程中, Cr原子
分态密度的变化使得其自旋向上和自旋向下之间

的3d电子分布差增大, 因此Cr磁矩 (c/a > 1)的变
化趋势是单调递增的, 且在 c/a = 1 处有最小值.
由以上分析可知, Ga2NiCr四方相的总磁矩比立方
相的总磁矩大8.71%.

3.5 Ga2MnCr和Ga2FeCr的声子振动谱

具有马氏体相变的Heusler合金的立方母相
结构是非稳态, 四方畸变会降低体系的能量, 这
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表明四方相是体系的最终稳定态. 可以通过计
算体系的声子谱来描述Heusler合金的结构是否
稳定, 如果声子谱出现虚频则说明体系是非稳
态 [41,42]. 事实上, 在Heusler合金中L21相的结构

不稳定与费米面颈缩有密切的关系 [25], 而费米面
颈缩也可导致体系的声学谱发生软化. 为了作比
较, 我们分别计算了具有潜在相变的Ga2MnCr和
无相变的Ga2FeCr两个代表体系的声子振动谱, 如
图 6 (a)和 (b)所示. 由图 6 (a) 可知, 横波振动沿
着L → W , X → W和X → G方向出现虚频, 这
表明Ga2MnCr的L21 结构是非稳态, 会发生晶格

的软化, 这与计算所得四方畸变使Ga2MnCr的能
量降低相一致. 声子软化的情形在Heusler合金
Ni2MnX (X = Al, Ga, In, Ge) [43] 中也观察到L21

结构的Ni2MnX声子谱的声学支横波在 [110]方向
上都出现虚频, 即声子模发生软化. 综上分析可知,
L21结构的Ga2MnCr是非稳态, 其声子振动谱存
在虚频, 因此Ga2MnCr有可能存在四方畸变的马
氏体相变. 而在图 6 (b)中Ga2FeCr的声子谱不存
在虚频, 说明Ga2FeCr在L21结构的状态下是稳定

的, 不存在马氏体相变.
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图 6 L21 结构的Ga2MnCr(a)和Ga2FeCr (b)的声子振动谱.

4 结 论

运用基于密度泛函理论的第一性原理方法,
采用CASTEP模块对L21型Heusler合金Ga2XCr
(X = Mn, Fe, Co, Ni, Cu)的晶体结构、四方畸
变、磁性、电子结构、声子谱等进行了计算. 通过
计算结果分析可得出以下结论: 在四方畸变中, 1)
Ga2XCr (X = Fe, Co, Cu)的立方相 (c/a = 1)是
稳定态, 不存在马氏体相变; 2)对于Ga2MnCr和
Ga2NiCr, 二者分别在 c/a = 1.28和 1.11处存在一
个稳定的四方相, 其能量差∆E分别为−8.26 meV
和−6.14 meV; 3) Ga2MnCr总磁矩由Cr原子和
Mn原子共同提供, 而Ga2NiCr总磁矩的主要贡献
者为Cr原子, 在四方畸变过程中, 二者的磁矩分别
增加了2.18%和8.71%; 4) Ga2MnCr的声子谱存在
虚频, 表明Ga2MnCr是非稳态, 存在马氏体相变的
可能.
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Abstract
In Ga2-based Heusler alloys Ga2XCr (X = Mn, Fe, Co, Ni, Cu) the tetragonal distortion, electronic structure,

magnetism and phonon dispersion have been studied by first-principles calculations based on the density functional
theory. The volume-conserving tetragonal distortions of the cubic Ga2XCr show that Cr atom makes the greatest
contribution to the total magnetic moment. No martensitic transformation has been found in Ga2FeCr, Ga2CoCr and
Ga2CuCr. For both Ga2MnCr and Ga2NiCr, the tetragonal phase is lower in energy as compared with the cubic phase.
Ga2MnCr and Ga2NiCr have the lowest total energy at c/a = 1.28 and 1.11, respectively. Correspondingly, the energy
difference ∆E between the cubic and the tetragonal phase is −8.26 meV in Ga2MnCr and −6.14 meV in Ga2NiCr. For
Ga2MnCr and Ga2NiCr, calculations of electronic structure and phonon dispersion reveal that a sharp peak near the
Fermi level will lead to a structural instability by increasing the energy of the system, which can result in a broadening
in the energy range due to hybridizations between 3d electrons as well as the potential structural transformation. With
proper c/a and ∆E a potential tetragonal martensitic transformation can be expected in Ga2MnCr, the phonon dispersion
of which further shows that the acoustic modes tend to be softened.
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