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通过第一性原理计算与实验研究相结合, 系统分析了半金属 Heusler合金 Co2FeAlxSi1–x 中费米能级调控

对自旋极化率与磁致伸缩性能的协同影响机制. 结果表明, 通过 Al/Si原子互替可有效调控费米能级在少数

自旋准带隙中的位置, 当费米能级位于准带隙中心 (x ≈ 0.5)时, 体系同时呈现最高的本征自旋极化率与最

大的饱和磁致伸缩系数 ls. 变温磁致伸缩测量显示, 各组分的 ls 随温度的变化均良好的遵循 Bloch T 3/2 定律,

表明自旋波的热激发是磁致伸缩性能随温度衰减的主要机制之一. 其中, 中间组分的磁致伸缩衰减系数 b 显

著低于两端组分, 表现出优异的温度稳定性, 这可归因于费米能级位于少数自旋准带隙中心所带来的自旋极

化稳定性提升, 从而减弱了自旋波热激发对磁弹响应的影响. 通过分析表明, 该电子结构下自旋-轨道耦合对

磁晶各向异性能的有效调制作用增强是连接自旋与晶格自由度, 从而实现强磁弹耦合的关键微观机制. 本工

作从电子结构角度揭示了自旋极化率与磁致伸缩的内在关联, 为设计兼具高自旋极化率与强磁弹性能的多

功能 Heusler合金材料提供了新的思路和理论依据.
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 1   引　言

磁致伸缩与自旋极化率是磁性材料中的两类

基本且关键的物性参数. 磁致伸缩反映了材料的磁

弹耦合强度, 与材料的晶体结构、磁晶各向异性密

切相关 [1–3], 其在传感器、换能器和精密驱动等领域

具有重要应用价值 [4–9]. 而自旋极化率则描述了费

米能级附近电子在两种自旋通道中的占据差异 [10],

是磁性隧道结、自旋阀等自旋电子器件性能的核心

参数 [11–14]. 长期以来, 关于这两种物性的研究通常

沿着相对独立的路径展开, 磁致伸缩侧重于晶格与

磁矩的相互作用, 自旋极化率则主要与电子能带结

构及其输运性质相关. 已有的研究与实验普遍认

为, 对于大多数磁性材料而言, 高的自旋极化率与

较大的磁致伸缩通常并不同时出现, 两者之间缺乏

明确的对应关系 [14,15].

在众多磁性功能材料中, Heusler合金因其丰富

的物理性质而占据重要地位. 其中, Co基 Heusler

合金 (化学式 X2YZ)更是由于理论预测的半金属

特性 (即在费米能级处对一种自旋取向的电子呈现

金属性, 而对另一种自旋取向的电子呈现绝缘体或
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半导体性, 从而产生 100 %的自旋极化率)成为了

自旋电子学研究的焦点材料体系 [16–19]. 该预测已

在 Co2MnSi, Co2FeAl, Co2FeSi, Co2FeSi0.5Al0.5 和

Co2Cr1–xFexAl等 Co基 Heusler合金的磁性隧道

结 (MTJ)所展现出的高隧道磁阻 (TMR)比得到

了多次有力验证 [20–24]. 已有理论和实验研究表明,

在四元 Co基 Heusler合金 Co2FeAlxSi1–x 中, 通过

调控 Al与 Si元素的比例, 可以有效移动费米能级

在少数自旋带隙中的位置, 从而显著影响体系的自

旋极化率 [25,26]. 进一步将费米能级移动至少数自旋

带隙的中心, 可以显著提高自旋极化率及对外界扰

动的鲁棒性 [27,28].

然而, 围绕 Co基 Heusler合金的研究, 多年来

主要集中于其电子输运特性和自旋相关功能, 而对

作为材料宏观磁性另一重要组成部分的磁致伸缩

效应关注相对有限. 因此通过费米能级调控优化电

子能带结构、提升自旋极化率的过程是否也会以某

种方式影响晶格自由度, 并对磁致伸缩行为产生系

统性的调制作用, 这值得进一步探讨. 理论研究提

出自旋-轨道耦合 (SOC)是磁晶各向异性 (MCA)的

物理起源 [29,30], 同时也间接影响了自旋极化率 [31],

因为沿着不同晶体方向磁化材料所需的能量, 也就

是外在表现出的极化率是不同的. 与此同时, 磁致

伸缩的大小关键在于 SOC诱导的磁晶各向异性

能 EMCA 对晶格畸变的敏感响应 [32]. 当晶格发生微

小应变时, 电子能带结构及轨道杂化随之改变, 从

而引起磁晶各向异性能 EMCA 的变化. 当应变能够

显著调制 SOC相关能量项, 使 EMCA 发生明显变

化时, 体系将通过自发形变来降低总能量, 从而表

现出较大的磁致伸缩效应. 这说明 SOC、自旋极化

率与磁致伸缩之间可能存在着尚未充分揭示的内

在联系, 深入理解这一联系, 不仅有助于深化对该

体系乃至更广泛的 Heusler合金中电荷、自旋与晶

格相互作用机制的认识, 也可能为设计兼具高自旋

极化和显著磁致伸缩响应的多功能磁性材料提供

新的思路.

我们前期的研究系统探讨了 Co2FeAlxSi1–x 体

系中原子占位有序度对磁致伸缩性能的影响, 提出

了 L21/B2两相共存界面态通过降低立方对称性

并引入局域晶格畸变增强磁弹耦合的机制 [33]. 在

此研究基础上, 本文进一步从电子结构层次出发,

通过第一性原理计算与实验相结合,  系统探讨

Co2FeAlxSi1–x 中费米能级位置变化对自旋极化率

与磁致伸缩性能的协同作用机制, 希望阐明组分调

控引起的电子结构演化在自旋与晶格之间可能存

在的耦合关系, 进而加深对 Heusler合金体系中多

自由度相互作用机制的理解, 为理解与设计兼具优

异自旋输运与磁弹响应特性的多功能材料提供理

论与实验依据.

 2   计算与实验方法

 2.1    计算方法

基于密度泛函理论,  所有计算结果均采用

VASP完成 [34,35], 并采用 PAW方法对电子与离子

的相互作用进行计算 [36], 使用自旋极化下的广义梯

度近似 (GGA)和 PBE函数来计算交换关联泛函

的相互作用 [37,38]. 针对 Co2FeAlxSi1–x (x = 0, 0.25,

0.5, 0.75, 1) , 采用在 L21 最小结构单元基础上展

开得到的包含 16个原子的 L21 原胞结构进行建模.

该原胞中位于晶胞边界及角点的原子通过周期性

边界条件进行等效处理, 所有后续计算均在该周期

性 L21 原胞框架内完成. 为获得稳定可靠的基态结

构, 首先对所有组分进行充分的结构弛豫计算, 并

采用 6×6×6的 K 点网格对布里渊区进行采样 [39],

截断能设置 500 eV, 对于优化的原子结构以作用

在每个原子上的力小于 0.01 eV/Å, 自洽计算的总

能量收敛设置为 10–7 eV为标准. 此外, 对于同一

组分, 比较了不同 Al/Si原子占位方式所对应构型

的基态总能量 (见补充材料表 S1—表 S3 (online)).

结果表明, 在所采用的 L21 原胞模型和计算精度

下, 不同构型之间的能量差异非常小. 因此, 本文

后续关于电子结构、自旋极化率及磁致伸缩性质的

计算, 均基于对应组分下总能量最低的构型进行.

在结构优化的基础上引入自旋-轨道耦合 (SOC)

对 Co2FeAlxSi1–x(x = 0, 0.25, 0.5, 0.75, 1)磁致伸缩

性质进行理论计算 [40,41], 为确保计算精度, 将截断

能提高至 560 eV, 总能量收敛标准收紧至 10–8 eV,

并采用了更稠密的 12×12×12 K 点网格. 磁晶各

向异性能 (EMCA)是磁致伸缩计算中的关键因素,

采用总能量差法确定, 定义为沿两个正交晶体学方

向磁化取向之间的能量差 [42]: EMCA = E[100] – E[001].

由总能量 (Etot)和磁晶各向异性能的应变关系, 可

以得到磁致伸缩系数 l001, 使用以下关系 [43,44]: 

λ001 =
2dEMCA/dεz
3d2Etot/dε2z

, (1)
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其中, ez 是沿 z 轴施加的四方应变. 在本文中, 坐

标轴取向与立方晶体的晶轴一致, 其中 z 轴选取为

晶体的 [001]方向, 对应于计算中关注的 l001 磁致

伸缩系数. 总的来说, l001 的计算基于 SOC诱导的

磁晶各向异性能在不同磁化取向下对应变的响应

关系. 不同组分的总能量 Etot 及磁晶各向异性能

EMCA 计算结果见补充材料图 S1 (online).

 2.2    实验方法

多晶 Co2FeAlxSi1–x(x = 0, 0.25, 0.5, 0.75, 1)

块体合金样品采用电弧熔炼方法制备. 将高纯金属

单质原料依据目标组分进行精确的化学计量配比,

在氩气保护下在电弧炉中反复熔炼 4次得到成分

均一的铸锭. 为优化样品的晶体结构有序度与磁性

能, 将所得铸锭密封于真空石英管中, 在 873 K下进

行为期 7天的退火处理, 随后随炉自然冷却至室温.

样品的磁致伸缩性能通过标准电阻应变片法

进行表征, 同时采用液氮降温的低温恒温腔, 可实

现 80—300 K的连续变温控制. 在不同温度及外

加磁场下, 实时测量样品的磁致伸缩性能, 从而获

得磁致伸缩系数随磁场变化的 l-H 曲线.

 3   结果及讨论

 3.1    组分调控的电子结构演化与性能关联
预测

Co2FeAlxSi1–x 的晶体结构主要表现为高度有

序的 L21 结构和存在 Fe/(Si, Al)占位无序的 B2

结构. 如图 1(a)所示, 在 L21 结构中, 各原子分别

占据特定的Wyckoff位置, 形成理想的化学有序;

而在B2结构中, Y位置的Fe原子与 Z位置的 Si/Al

原子之间发生部分随机占位, 从而破坏了 L21 结构

的有序性. 在 Co2FeAlxSi1–x 体系中, 当 x ≤ 0.5时

材料更倾向于形成 L21 结构, 当 x > 0.5时则主要

表现为 B2结构, 这两种结构的竞争与共存为理解

其物性的演化提供了重要的结构基础.

为深入理解 Co2FeAlxSi1–x 体系中组分、电子

结构与物性的内在联系, 首先基于优化的晶体结

构, 对 Co2FeAlxSi1–x 的电子结构进行了第一性原

理计算. 针对 3种代表性组分 (x = 0, 0.5, 1.0), 计

算得到的电子态密度 (DOS)如图 1(b)所示, 结果

表明在上述 3种组分中, 自旋向下电子态在费米能

级附近表现出态密度显著抑制的准带隙特征, 而自

旋向上电子态在费米能级处保持连续分布并呈现

金属性, 因此 Co2FeAlxSi1–x 在该条件下具有半金

属电子结构特征. 全部组分的总态密度见补充材料

图 S2 (online). 进一步的 PDOS分析表明 (补充材

料图 S3 (online)), 少数自旋准带隙中存在的少量

电子态主要来源于过渡金属 d轨道的贡献. 由于

Al原子的价电子数比 Si原子少, 随着 Al原子含

量的增大, 导致费米能级 EF 在少数自旋准带隙中

的相对位置发生变化. 对于 Co2FeSi(x = 0), 费米

能级 EF 靠近导带底, 而 Co2FeAl(x = 1)的费米能

级 EF 则移动至价带顶附近, 这种准能隙边缘位置

使得体系在温度扰动下容易通过热激发将电子从
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图 1    (a) Co2FeAlxSi1–x 的晶体结构, L21 结构和 B2结构; (b) Co2FeAlxSi1–x (x = 0, 0.5, 1.0)的总态密度

Fig. 1. (a)  Crystal  structure  of  Co2FeAlxSi1–x,  L21  structure  and  B2 structure;  (b)  total  density  of  states  (DOS)  of  Co2FeAlxSi1–x
(x = 0, 0.5, 1.0).
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价带顶激发到费米能级以上的未占据态, 从而导致

自旋极化率的显著降低. 重要的是, 在中间组分

Co2FeAl0.5Si0.5(x = 0.5)时, 费米能级被精确地调

控至少数自旋准带隙的中心位置, 这一位置使其对

外界扰动的敏感度最低, 电子被激发跨越带隙的难

度最大, 从理论上预示了该组分应具有最佳的自旋

极化率稳定性.

需要指出的是, Fecher等 [25,26] 的第一性原理

计算表明, 随着 Si含量增大, 价电子数提高引起少

数自旋能带整体下移, 使费米能级由价带顶逐渐移

向导带底, 并在 x ≈ 0.5时位于少数自旋带隙中

心, 从而获得最稳定的半金属性. 进一步实验研究

也证实, Co2FeAl0.5Si0.5 中费米能级居中可显著提

高有效自旋极化率, 并表现出最弱的温度依赖性和

最优的热稳定性 [27,28]. 本文关于 Al/Si组分调控导

致费米能级在少数自旋准带隙中连续移动的结果,

与上述已有理论与实验研究在整体趋势上是一致

的. 因此, 本文将这一电子结构特征作为后续分析

磁致伸缩行为及其组分依赖性的基础, 为理解费米

能级位置、费米能级附近电子态分布与磁弹耦合之

间的关系提供必要的前提.

基于上述电子结构分析, 进一步计算了Co2FeAlx
Si1–x (x = 0, 0.25, 0.5, 0.75, 1) 的自旋极化率 P 和

磁致伸缩系数|l001|随组分 x 的变化关系, 结果汇

总于图 2. 其中, 自旋极化率 P 通过在费米能级附

近 [–0.1 eV, 0.1 eV]的能量窗口内, 对态密度进行

积分计算得到, 在获得优化的基态结构后, 基于收

敛的电子态密度计算了费米能级处的自旋极化率

P. 其计算公式如下: 

P =
D ↑ (EF)−D ↓ (EF)

D ↑ (EF) +D ↓ (EF)
, (2)

其中, D↑和 D↓分别表示费米面处自旋向上和自

旋向下的电子态密度.
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Fig. 2. Spin polarization (P) and magnetostriction (|l001|) of

Co2FeAlxSi1–x by first-principles calculations.
 

计算结果表明, P 与|l001|随组分 x 的变化呈现

出高度一致的变化规律, 两者均在中间组分 x =

0.25—0.75增大, 且在 x = 0.5时达到最大值. 这一

结果预测了磁致伸缩大小和费米能级附近态密度

有关, 也就是说自旋极化率与磁致伸缩之间存在一

定的内在关联. 从物理机制上理解, 当费米能级

EF 处于少数自旋准带隙中心时, 不仅表现出最高

的自旋极化率, 同时该能级位置对应的电子结构特

征也会增强晶格对磁化方向变化的能量敏感性 [45],

从而导致更显著的磁弹耦合并表现为较大的磁致

伸缩效应. 这一从电子结构层面得到的趋势, 为后

续实验结果的理解提供了清晰的理论指引.

 3.2    Co2FeAlxSi1–x的室温磁致伸缩性能

为验证理论计算的预测, 通过电弧熔炼结合热

处理工艺制备了 Co2FeAlxSi1–x 多晶块体样品, 并

测量了其室温磁致伸缩性能. 图 3展示了 3种代表
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Fig. 3. Room-temperature magnetostriction (l-H) curves for x = 0, 0.5, and 1.
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组分 (x = 0, 0.5, 1.0)的室温饱和磁致伸缩系数

ls 随组分 x 的变化关系, 可以明显观察到 ls 值在

x = 0.5时达到约 30×10–6 的最大值, 另外端点组

分 Co2FeSi(x = 0)和 Co2FeAl(x = 1)的 ls 值均

显著低于中间组分, 这一结果与理论计算给出的组

分依赖关系表现出良好的一致性. 图 3中的插图给

出了 3个代表性组分 (x = 0, 0.5, 1.0)的磁致伸缩

曲线 (l-H), 直观呈现了不同组分在外加磁场作用

下的磁致伸缩响应差异.

先前研究表明, 这种不同组分的磁致伸缩性能

变化可能源于其灵活的原子占位导致的结构变化,

高度有序的 L21 结构中, 立方对称性限制磁弹耦合

的强度; 而在完全无序的 A2结构中, 过度的随机

性则会破坏磁弹耦合的相干性. 其中中间组分中

Al原子与 Si原子的替换导致的部分 B2无序化有

效降低了体系 L21 结构的立方对称性, 引发局域晶

格畸变, 从而增强了磁弹耦合强度.

从电子结构层面来看, 随着 Al原子含量的增

大, 体系的平均价电子数减小, 电子浓度的变化直

接影响化学键合特性. 在 Al原子含量较多时, 较

弱的 Co—Al和 Fe—Al键合导致晶格软化, 弹性

模量降低; 而在 Si原子含量较多时, 强化的 Co—

Si和 Fe—Si键合增强了晶格刚度. 另外, 在 x = 0

和 x = 1时, 费米能级位于少数自旋准带隙的边缘

附近, 使得费米能级邻近更容易出现能量间隔较小

的占据/未占据能级对. 由于磁晶各向异性能 EMCA
本质上源于自旋-轨道耦合 (SOC)对这些能级对的

耦合贡献, 其大小及其对应变的响应强度对费米能

级附近的能带分布更敏感. 因此, 当费米能级靠近

准带隙边缘时, SOC诱导的磁晶各向异性能对应

变的敏感性相对较弱, 导致磁弹耦合强度受限, 从

而表现出较小的磁致伸缩. 而在 x = 0.5时, 费米

能级位于少数自旋准带隙的中心区域, 自旋极化率

达到最大且对热扰动更为稳定, 同时该电子结构更

有利于提升 SOC诱导的 EMCA 及其对应变的响应

(即更大的 dEMCA/de), 从而增强磁弹耦合并最终

导致更显著的磁致伸缩效应.

 3.3    低温磁致伸缩行为与温度稳定性

通过 Al和 Si互替可以有效调控费米能级 EF
在少数自旋准带隙中的位置, 而费米能级 EF 所处

不同位置对热扰动的表现也存在明显差别. 在半金

属中, 当费米能级 EF 接近准带隙边缘时, 热扰动

容易影响电子态的分布, 进而破坏半金属性, 当费

米能级 EF 位于准带隙中心时, 其与准带隙边缘保

持约 0.4 eV的能量距离, 这种位置使其具有最优

的热稳定性. 由此可以推测其磁致伸缩性能也相应

对于温度的敏感程度不同, 进一步测量了代表性样

品 (x = 0, 0.5, 1.0)从 300 K降至 80 K的磁致伸

缩曲线, 结果如图 4所示. 全部组分的变温 l-H 曲

线见补充材料图 S4.

从图 4可以看出, 所有样品的 ls 值均随温度

降低而明显增大, 这是由于低温下热扰动减小, 磁

有序增强, 同时低温下晶格热振动减弱, 减少了对

磁畴转向的阻碍, 使磁矩在外场下更易协同排列,

从而强化了磁弹耦合效应. 然而, 不同组分间表现

出显著的区别在于 ls 随温度变化的幅度, 我们计

算了 300 K与 80 K下饱和磁致伸缩系数 ls 的增

益 R, 其中 x = 0.5与 x = 1的 l-H 曲线在低温下

饱和后呈线性增大趋势, 为了避免测量手段的误

差, 取饱和点附近的值进行了计算. 通过对比 3个

组分的 l-H 曲线在不同温度下的演化规律, 可以
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直观地看出, 两端组分的 Co2FeSi和 Co2FeAl在

300 K下饱和磁致伸缩最小, 随温度降低至 80 K

后, 其饱和磁致伸缩系数 ls 分别提升了约 38%和

30%, ls 值随温度变化更为显著; 而中间组分 Co2Fe

Al0.5Si0.5 在 300 K下饱和磁致伸缩最大, 但在 80 K

时饱和磁致伸缩系数 ls 仅提升了约 16%, ls 增大

的幅度明显小于其他两个端点组分, 这初步表明该

组分具有良好的温度稳定性. 这一现象与文献 [28]

中报道的该组分自旋极化率具有最弱温度依赖性

的结论相对应. 这种差异可以从电子结构的角度得

到理解, 由于 x = 0.5时费米能级位于少数自旋准

带隙的中心区域, 有效抑制了温度变化对电子态的

扰动, 使得决定磁弹耦合强度的电子结构在温度变

化时保持相对稳定, 最终表现为宏观磁致伸缩性能

的良好温度稳定性.

铁磁体中热扰动对磁有序的削弱主要源于自

旋波的产生, 而非单个自旋的独立翻转. 自旋波的

激发能量更低, 因此在低温区域更易产生, 从而引

起磁化强度的下降. 依据自旋波理论, 在远低于居

里温度 Tc 的范围内, 铁磁体自发磁化强度随温度

的衰减可通过 Bloch T 3/2 定律来描述, 即铁磁体

的自发磁化强度 M(T)相对于其绝对零度的值

M(0)的衰减与温度 T 3/2 成正比 [46], 如下式: 

M(T ) = M(0)(1−BT 3/2). (3)

对于典型的半金属, 其在低温下的自旋极化率

P 通常正比于磁化强度 M. 因此, 自旋极化率 P(T)

的衰减也应遵循与 M(T)相同的温度依赖关系. 对

于能隙狭窄或费米能级与导带或价带边缘之间的

能量间隔小于热激活能的材料, 一般情况下不属于

半金属. 已有研究表明 Co2FeAl0.5Si0.5 的有效自旋

极化率 Peff 的衰减完美地符合 Bloch T 3/2 定律 [27],

表示为 

Peff = P0(T )(1− αT 3/2). (4)

磁致伸缩是磁弹耦合强度的宏观体现. 在微观

上, 其源于自旋-轨道耦合, 即电子的自旋取向与其

轨道运动相互关联, 而轨道运动直接与晶格相连.

饱和磁致伸缩系数 ls 的大小, 本质上反映了在磁

场作用下, 所有自旋沿同一方向排列时, 由自旋-轨

道耦合所能引发的最大晶格应变. 因此, ls 与系统

的磁有序程度直接相关. 正如自旋波的激发会降低

磁化强度 M 一样, 这些集体性的自旋涨落也会削

弱宏观的自旋排列一致性, 从而降低由自旋-轨道

耦合所能产生的最大应变. 也就是说, 自旋波的热

激发同样会导致 ls 的衰减. 由于在自旋波主导的

低温区, ls(T)可近似写成归一化磁化强度 M(T)

的函数, 因此其低温衰减可呈现与 Bloch T 3/2 类

似的形式: 

λs(T ) = λs(0)(1− βT 3/2), (5)

其中, ls(T)是温度 T 下的饱和磁致伸缩系数 ;

ls(0)是外推至绝对零度的本征磁致伸缩系数 ;

b 是磁致伸缩衰减系数, 是一个与材料相关的常数,

反映了磁致伸缩对温度的敏感程度.

为了定量表征磁致伸缩的温度稳定性并深入

探究其微观物理机制, 我们提取了 Co2FeAlxSi1–x
(x = 0, 0.25, 0.5, 0.75, 1)在不同温度下的饱和磁

致伸缩系数 ls 并用 (5)式进行拟合. 图 5展示了

各组分饱和磁致伸缩系数 ls 与 T 的关联以及相应

的拟合结果. 需要指出的是, Co基 Heusler合金通

常具有较高的居里温度.  已有许多研究表明 ,

Co2FeAlxSi1–x 体系在整个成分范围内的居里温度

Tc 普遍超过 1000 K[47–49]. 相比之下, 本研究的实

验测量温度范围为 80—300 K, 其中最高实验温度

仅约为估算 Tc 的 30%, 明显符合 Bloch T 3/2 定律

远低于材料居里温度的适用条件.
 
 

36

27

36

 s
/
1
0

-
6

27

36

27

36

27

36

27

100 150 200 250

/K

300

Co2FeAl
Fitting curve

Co2FeAl0.75Si0.25
Fitting curve

Co2FeAl0.5Si0.5
Fitting curve

Co2FeAl0.25Si0.75
Fitting curve

Co2FeSi
Fitting curve

图 5　Co2FeAlxSi1–x 的 ls-T 关系与拟合曲线

Fig. 5. ls-T relation and fitting curves for Co2FeAlxSi1–x.
 

拟合结果显示, 所有组分的 ls 随温度变化与

拟合曲线保持良好一致性, 证明 Co2FeAlxSi1–x 合

金磁致伸缩性能的衰减原因包含体相的自旋波激

发, 这是一种本征的、可控的物理机制. 自旋波是
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铁磁体中低能量的集体激发, 在低温下成为破坏磁

有序的主要机制, 该结果表明磁致伸缩作为与磁有

序密切相关的物理量, 其温度行为也遵循相同的规

律. 另外根据拟合曲线, 可以发现不同组分的衰减

程度有明显区别, 其中中间 3个组分 ls 随温度的

变化相对平稳, 而两端组分的 Co2FeSi和 Co2FeAl

的 ls 衰减程度明显大于中间 3个组分, 由此也可

以初步判断中间组分的温度稳定性较好.

磁致伸缩衰减系数 b 是衡量材料磁致伸缩随

温度变化敏感程度的一个重要参数. 根据拟合结果

提取了所有样品的 b 值, 如图 6所示, 不同组分的

衰减系数 b 呈现出明显差异, 其中中间组分的 b 值

明显小于端点组分, 表明其磁致伸缩性能随温度变

化最为平稳, 体现出优异的温度稳定性. 需要指出

的是, b 在中间组分区间内可能呈现轻微的非单调

变化, 这反映了电子结构效应与结构有序度等因素

的共同作用, 但不影响中间组分整体温度稳定性优

于端点组分的趋势性结论. 从微观层面来看, 这一

特性与其电子结构密切相关, 当费米能级位于少

数自旋准带隙的中心区域时, 从费米能级到能带

边缘的能量尺度大于热扰动能量, 这将有效抑制热

激发电子对少数自旋通道的占据. 在这种情况下,

自旋极化率对温度的依赖性主要由材料本征的自

旋波激发所主导, 因此表现出相对微弱且规则的

Bloch T 3/2 型衰减行为. 这一机制为宏观磁致伸

缩温度稳定性提供了合理的物理解释, 也进一步揭

示了电子结构在决定磁弹响应温度行为中的关键

作用.
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Fig. 6. Composition dependence of b with x in Co2FeAlxSi1–x.
 

为更系统地理解上述现象, 将 3个关键参量的

组分依赖关系汇总于图 7. 其中 R 表示 80 K相对

于 300 K的饱和磁致伸缩增益, R 越小意味着温度

变化对 ls 的影响越弱, 即温度稳定性越高; 衰减系

数 b 表示从拟合曲线中获得的定量衰减率, 其大小

直接反映磁致伸缩随温度衰减的程度, b 越小表示

材料对热激发更不敏感; 而本征自旋极化率 P 则

基于第一性原理计算, 用以表征材料的半金属性及

其潜在的自旋输运能力.
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Fig. 7. Summary  of  the  composition  dependence  of  P,  R,

and b for Co2FeAlxSi1–x.
 

图 7所示的 3条曲线展现出高度一致的组分

依赖关系, 自旋极化率 P 在中间组分达到最大值,

而低温增益 R 与衰减系数 b 均在相同组分附近取

得最小值. 这一趋势表明, 中间组分同时具备高自

旋极化率、较大的饱和磁致伸缩系数以及优异的温

度稳定性. 这一现象可以归因于费米能级位置的有

效调控, 当费米能级处于少数自旋准带隙中心时,

自旋极化率得到提升, 同时也增强了 SOC诱导的

磁晶各向异性及其磁弹响应, 使磁致伸缩达到最

大. 而在此电子结构下热激发电子难以占据少数自

旋通道, 自旋波热激发对磁有序与磁弹响应的破

坏作用减弱, 使得磁有序结构在温度变化下更为

稳固.

值得强调的是, 费米能级精确定位于准带隙中

心不仅强化了磁致伸缩效应本身, 也赋予体系较高

的对温度扰动的鲁棒性, 使得高自旋极化与高磁致

伸缩性能得以同时实现. 这一结果从电子结构层面

揭示了自旋极化率与磁致伸缩之间的内在关联, 为

构筑兼具磁弹响应与高效自旋输运特性的多功能

Heusler合金提供了有意义的理论指导.

 4   结　论

本研究通过理论计算与实验测量的结合, 系统

揭示了 Co2FeAlxSi1–x 体系中自旋极化率与磁致伸

缩性能之间的内在联系及其协同调控机制. 结果表
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明, 利用 Al/Si原子化学替代改变价电子数进而调

控费米能级的位置, 是实现性能优化的关键途径.

当费米能级位于少数自旋准带隙的中心区域时, 体

系不仅呈现接近理想的自旋极化率, 其饱和磁致伸

缩系数也达到最大值. 上述结果表明, 通过组分调

控费米能级及其附近电子态分布, 可以有效调制

SOC诱导的磁晶各向异性能对应变的响应, 从而

实现对磁致伸缩行为的调控. 此外, 磁致伸缩随温

度的衰减较好的符合 Bloch T 3/2 定律, 说明自旋

波的热激发是影响磁弹性能的主要内在机制. 而中

间组分所表现出的优异温度稳定性, 则可归因于其

费米能级位于少数自旋准带隙的中心区域, 从而有

效抑制了热激发导致的电子及自旋涨落. 综上, 本

研究从电子结构层面建立起费米能级调控、自旋极

化率以及磁致伸缩性能之间的系统关联, 深化了对

半金属材料磁弹行为的理解, 也为设计兼具高自旋

极化与大磁致伸缩特性的多功能材料提供了重要

的理论依据.
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Abstract

Magnetostriction  and  spin  polarization  are  two  fundamental  yet  typically  uncorrelated  properties  of
magnetic materials. While magnetostriction reflects the strength of magnetoelastic coupling, spin polarization is
determined by the spin-resolved electronic  states  near  the Fermi level.  Establishing a  link between these  two
properties  remains  a  significant  challenge.  In  this  work,  we  demonstrate  that  Fermi-level  engineering  in
Co2FeAlxSi1–x  Heusler  alloys  provides  an  effective  route  to  simultaneously  enhance  spin  polarization,
magnetostriction  and  temperature  stability.  First-principles  calculations  reveal  that  Co2FeAlxSi1–x  exhibits  a
strongly  suppressed  density  of  states  in  the  minority-spin  channel  near  the  Fermi  level  across  the  entire
composition  range,  characteristic  of  a  minority-spin  pseudogap.  With  increasing  Al/Si  ratio,  the  Fermi  level
shifts continuously from the lower edge of the pseudogap (x = 1) to the upper edge (x = 0), and resides close to
the  center  of  the  pseudogap  at  x ≈ 0.5.  This  electronic  configuration  leads  to  the  highest  calculated  spin
polarization  and  the  maximum  magnetostriction  coefficient,  both  showing  pronounced  non-monotonic
composition  dependence.  Polycrystalline  samples  across x =  0–1  were  synthesized  to  verify  these  predictions.
Room-temperature  magnetostriction  measurements  confirm  that  the  saturation  magnetostriction  ls  peaks  at
x ≈ 0.5, in excellent agreement with theoretical calculations. Temperature-dependent measurements (80–300 K)
show  that  the  magnetostriction  of  all  compositions  follows  the  Bloch  T  3/2  law,  indicating  that  thermal
excitation of spin waves is one of the primary mechanisms responsible for the temperature-induced reduction of
magnetostriction.  The  extracted  decay  constant  b  is  significantly  reduced  for  intermediate  compositions
compared with the end-member alloys, and the low-temperature enhancement ratio R is also markedly smaller
in  this  composition  range,  reflecting  superior  magnetostriction  stability  against  thermal  excitations.  This
enhanced stability can be attributed to the improved stability of spin polarization when the Fermi level resides
near  the  center  of  the  minority-spin  pseudogap,  which  in  turn  weakens  the  impact  of  thermally  excited  spin
waves on the magnetoelastic response. Further analysis indicates that the enhanced effectiveness of spin-orbit-
coupling-induced  modulation  of  magnetocrystalline  anisotropy  in  this  electronic  configuration  constitutes  the
key microscopic mechanism linking spin and lattice degrees of freedom, thereby enabling strong magnetoelastic
coupling.  These  results  establish  an  electronic-structure-based  mechanism  linking  magnetostriction  and  spin
polarization  and  provide  a  design  principle  for  multifunctional  Heusler  materials  with  coupled  magnetic  and
magnetoelastic performance.
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