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磁性金属材料中交换耦合作用和自旋波的研究∗
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( 2015年 2月 28日收到; 2015年 4月 26日收到修改稿 )

基于交换耦合理论通常使用的近似分析的一般原理, 严格的分析了没有特定假设情况下的磁序范围或有
关磁化密度的形式, 及在任何近似下提出一种关于耦合参数的计算方法. 并结合铁磁系统 (磁性金属材料Gd,
Fe, Ni), 定量的讨论了这种关系的适用范围, 也对自旋波和交换耦合进行了相关分析. 分析表明: 对于近邻磁
性原子之间的交换耦合的计算以及在有限波矢量情况下对自旋波谱的计算都得到较为有意义的改进. 提出的
交换耦合近似及自旋波谱的关系, 应用于铁磁系统时对近邻原子之间相互作用能给出较好的描述, 或对任何
磁体中非完全局域磁化的自旋波谱较大波矢部分给出较合理的描述. 从磁性理论来看, 按照本文模型应用于
磁学系统计算得到的结果与实验结果较好的符合.

关键词: 磁性金属材料, 交换耦合作用, 自旋波函数, Fe, Ni
PACS: 75.30.Et, 75.30.–m, 71.30.+h, 75.40.Gb DOI: 10.7498/aps.64.177501

1 引 言

在自旋电子学中, 电子不仅是电荷的载体, 而
且还是自旋的载体. 这一新的自由度的加入, 大大
丰富了微电子学的研究内容, 为大量新型器件的诞
生提供了新的源泉 [1]. Yang等 [2]用平面波扩展方

法, 对不同形状的方形阵列的二维磁量子晶体的自
旋波带结构也进行了计算, 其计算结果将有益于磁
量子晶体隙宽设计. 交换耦合是磁性铁磁材料中重
要的基本相互作用理论. 应用该相互作用的知识
容易对铁磁材料磁性质作一定的定量描述和提供

不同模型的适应性临界实验. 例如文献 [3]运用电
子自旋的输运理论, 研究了铁磁非铁磁夹层中电子
自旋波的传输, 发现在系统中电子自旋波函数可表
示为无限周期系统中转换矩阵特征向量的叠加或

类布洛赫 (Bloch)函数, 得到了一定的与实验较符
合的理论. 但是在磁致电阻、巨磁电阻效应及其器
件、磁输运现象的研究中还需要更丰富的原子或原

子层之间的有效交换耦合的知识 [4]. 所以, 从基本

原理和应用的观点来说这些耦合参量的可靠计算

就尤其重要. 长期以来, 用平均场理论来处理铁磁
体相变问题, 其结果是仅可对临界现象作定性地解
释, 定量上却和实验事实明显的不符, 例如对二维
伊辛模型所作的严格解给出了与平均场理论不一

致的结果, 使人们对平均场理论的正确性产生了怀
疑. 当然在总结了实验事实的基础上, 又有很多科
学家提出了标度律、重整化群等方法, 从微观上计
算了各种模型的临界指数, 得到了与实验相符合的
结果 [5]. 然而, 上述大多数模型都仅仅针对局域自
旋系统而提出. 这对有效交换场 (局域近似)处理原
子磁化是直接有效的. 但在实际的非平衡态情况
下, 由于局域和巡游状态的自由度同时存在使这些
方向总是不同的. 事实上, 在真实的磁体中确实涉
及到局域和巡游自由度同时存在的情况. 因此, 在
许多磁性金属中确定原子磁化产生不同磁序的计

算公式被提出 [6−11]. 但在这些计算模型中就有提
出关于限制自由度非局域的假设, 以确定影响自旋
间的相关函数和相关的动力学和热性质. 例如, 在
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参考文献 [7]中应用局域近似方法, 直接提出了非
磁体的强短程序概念. 令人满意的是该理论就一般
而言, 在任何极限温度下, 短程序和长程序这两种
情况分布基本还是一致的, 然而, 微扰理论也仅只
能适用于较低温度时自旋波强度的计算.

鉴于此, 本文从交换耦合理论所使用的近似临
界分析的一般原理出发, 进一步严格的分析了没有
特定假设时的磁序范围或有关磁化密度的形式, 并
在任何近似下提出一种关于耦合参数的计算方法.
并结合铁磁系统 (磁性金属材料Gd, Fe, Ni)中自旋
波和交换耦合进行相关的分析.

2 交换耦合理论

对于由N个磁性原子组成的铁磁系统,应用量
子化方法可以推导出海森伯 (Heisenberg)电子之
间的交换作用关系为 [5]

Jnn′ =

∫
f∗
n′(r′)fn′(r′)f∗

n(r)fn(r)

×
[

e2

|r − r′|
− e2

|R− r′|

− e2

|R′ − r|

]
drdr′, (1)

式中 fn(r)为轨道本征态, R和 r及R′和 r′分别为

第n个原子和第n′个原子的坐标位置和相应的空

间坐标.
在非均匀磁化介质中, 这种交换在不同点总能

量 (E)依赖于磁化强度矢量m(r)的相对取向关系.
磁状态的稳定与磁化密度的变化关系由总能量对

磁化强度的二阶导数所决定 [12]

Jαβ(r, r
′) = − δ2E

δmα(r)δmβ(r′)

∣∣∣∣
m=m0

, (2)

这里α = x, y, z, β = x′, y′, z′, m0是任何定态的磁

化强度. 通常这个交换和海森伯模型参量不同, (1)
式是基于单电子近似方法来讨论多原子系统的交

换作用, 而且假设每个原子上只有一个对磁性有贡
献的电子, 从而在这基础上写出哈密顿量. 这种方
法本质上与局域电子理论或巡游电子理论有相似

之处, 然而用上述两种理论计算稠密电子系统的磁
有序问题时仍然存在着一定问题. 譬如, 对局域电
子理论来说, 当考虑两个原子之间电子交换作用
时, 必须要求近邻原子的电子波函数有明显的重
叠, 但这样又破坏了局域电子模型的精度. 对于巡
游电子理论来说, 在一对自旋平行的电子中必须有

一个占据较高的动能态, 这就要求交换作用的大小
高于所增加的动能, 这恰好是关联效应变得明显的
情形. 对于 (2)式参数Jαβ(r, r

′)它仅依赖磁体的结

构, 且不完全涉及到不同磁相之间总能量的差异,
而且还避开了只有一个电子对磁性有贡献的假设.
Jαβ的数量为 |Jαβ |的模, 因而 (2)式的定义不是唯
一的.

由于对Jαβ(r, r
′)的计算有助于对自旋密度变

化的认识. 我们知道, 外部磁场Bext是能引起实际

物理分布变化的. 所以, 这里引入一种线性共振和
动态磁化率的概念, 并对此作相应的计算, 在非均
匀磁化介质的非局域区间, 外部磁场与磁化强度变
化的关系为

δm = χ̂δBext, (3)

式中 χ̂是提出的非局域动态磁化率 [6,7]

χ̂ =
δm

δBext
= −χ̂

δ2E

δmα(r)δmβ(r′)
χ̂

=χ̂J(r, r′)χ̂, (4)

式中 Ĵ = χ̂−1, 也是有效交换的定义. 从磁化率的
描述来看, 这就是海森堡模型中引用的反转磁化率
关系, 亦即有效交换等于反转磁化率. 下面研究该
有效交换的定义和普遍应用之间的关系. 同时也相
应的对绝热自旋波谱进行分析.

为了进一步的理解有效交换的定义这里先讨

论交换耦合对频率的依赖, 并引入下面关系:∫
Ĵ(r, r′, ω)χ̂(r, r′, ω)dr

=

∫
δ(r − r′)I0(r, ω)dr

=I0(r′, ω), (5)

这里参数 Ĵ(r, r′, ω)是包含所有增强效应的全部交

换, 而等式右端 I0(r′, ω)反映 r在较小区域时, 对自
旋交换作用不做精确细节的苛求, 而注重一个区
域内的积分值, 通过引入的 δ(r − r′)函数, 选择出
I0(r, ω)的单个值, 从而解决了在源点处对交换作
用的描述. 注意, 在文献 [5, 10, 11]中已分析过在长
波近似中J(q, ω)(其中 q为波矢)的表达式, 然而在
考虑自旋波之间 (例如电子之间)的相互作用的情
况下, 随着温度的上升, 自旋波逐渐的增多, 自旋波
相互作用的机会也逐渐增加, 在这时瞬时和任何动
态磁化率的精确计算就不可能发生, 因而真正实际
有用的 Ĵ(r, r′, ω)就要求确定某一假设, 并要加以
修正.
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对电子相互作用引起的动态磁化率的反转, 这
里应用线性共振动能将总的交换作用分解为

J(r, r′, ω) = J0(r, r′, ω)− IXC(r, r
′, ω), (6)

这里J0(r, r′, ω)为无屏蔽交换耦合 (例如,从Kohn-
Sham波函数获得), 但交换函数 IXC(r, r

′, ω)是与

磁感应强度

BXC(r
′, ω) =

∫
IXC(r, r

′, ω)m(r′, ω)dr′ (7)

关联的相关函数.
这样方程 (6)就给出一种非常方便的计算交换

耦合参数增加效应的方法. 从多体理论来说, 当
IXC的显式不存在时, 方程 (6)就被认为是依赖于
频率的斯特恩 (Stoner)参数 IXC(r, r

′, ω). 该关系
实际上是仅当完美晶体的J = J(r, r′, ω)在转化不

变 (为恒定量)和满足假设条件

IXC(r, r
′, ω) = IXC(r, r

′, 0) = I (8)

时才成立. 这样自旋波存在的条件就可记为

J0(q, ω) = IXC. (9)

需要强调的是, 对于实际材料的计算, 方程 (9)
适合处理满带结构和要求有全部的基本设置. 下面
考虑铁磁情形和限制性地分析涉及到χ±成分的效

应, 对于任意的磁有序, 磁化率矩阵 χ̂(r, r′, ω)是一

个 4 × 4阵列, 并且其中的χ±成分是不易从χzz和

电荷组分中分离.
为了说明参数J是如何进入自旋动力学方程,

考虑方程 (6)的绝热限制, 在这种情况下, 下面密度
泛函转矩方程有效

dm(r, t)

dt = γm(r, t)×B(r, t), (10)

式中B(r, t)是电子自旋作用于 r点处的总激发场,
γ是回磁比. 在方程 (10)中m(r, t)是非独立成分,

因为与关系
m · dm

dt = 0相关联.

绝热自旋动力学方程 (6)能通过类似于刚性自
旋近似情况下的线性运动方程来解释几个简单的

磁序情形 [10,13]. 例如, 对于铁磁 (FM)系统, 有

ω̂q = m
[
χ−1
q Kq − χ−1

0

]
, (11)

这里χq是在周期性系统的情况下 “无屏蔽”静态磁
化率χ(r − r′, ω = 0)的傅里叶变换. Kq是一个考

虑了不同自旋方向的波函数空间梯度差异后的一

个 “动力学梯度”矩阵. 在非局域不使用刚性自旋
近似对磁扰动的情形下, 可得到绝热自旋波光谱的

结果. 对于更复杂的磁结构 (如, 螺旋形状等)可使
用旋转坐标系而获得相应分布律. 上面得到的结果
是在假设没有自旋波衰减情形时而得到的绝热自

旋动力学方程. 否则, 这些方程为线性关系且是精
确的, 并在长波和短波尺度范畴是相等的. 如果相
对源的磁场也被包括其中, 则在 (11)式中可以增加
自由运动 (整个晶体磁化旋转运动)的能量.

对 (11)式的分析, 在密度泛函理论中一般应用
下式 [8]:

ωl
q = mI[χ0 − χq]I. (12)

假设比值

∆ = Tr ∆̂ = Tr(χq − χ0)/χ0 ≈ ωl
q/mI, (13)

在长波近似下较小, 且 “动力学梯度”矩阵Kq = 1,
即不同自旋方向有效带宽相等. 这样, 在参数∆附

近展开方程 (11), 从而得到期望的结果

ω̂q =m(χ−1
q − χ−1

0 ) = mχ−1
0 ∆̂(1− ∆̂)−1

=ω̂l
q(1− ω̂l

q(mÎ)−1)−1 ≈ mχ−1
0 (χ0 − χq)χ−1

0

=m(J l
0 − J l

q) (14)

或

Jq =J0[1 + ∆̂(1− ∆̂)−1]

=J0[1 + ∆̂+ ∆̂2 + · · · ]. (15)

这里磁化率具有矩阵结构, 并应用 (2), (3)和 (4)
式则有

J l
q =J0(1 + ∆̂) = χ−1

0 χqχ
−1
0 = IχqI

=− I
∂2E

∂2Btot
I, (16)

该式是一个在局域 (长波)近似下的交换参数矩阵.
方程 (16)与参考文献 [6, 7]中所介绍的一般公认的
耦合参数一致. 当然在具体的使用中还将做不同的
修正. 至此我们已导出了方程 (11)和关系 (14)或
(15), 这也正是本文所期望得到的结果. 下面我们
应用这个结论和多散射技术对Fe, Ni和Gd的耦合
参数和绝热自旋波谱进行计算.

3 应用分析及讨论

从计算的角度考虑, 可有两种选择方法来进
行我们相关的计算. 第一种方法是计算包含外
部场在内的系统的总能量, 第二种是使用一种不
需要自恰和总能量计算的所谓 “局域力定理”方

177501-3
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法. 在参考文献 [14]中对磁扰动的计算是用所谓
的 “局域力定理”方法; 多散射技术常用于磁化率
χ = −∂2E/∂B2

XC的计算, 这里BXC的角色是属

于某位置点散射矩阵 t−1的磁化强度. 需要强调
的是力定理方法能够用于磁化率χ+−和有效交换

J+− = −∂2E/∂m2两者的计算, 是不用对原始定
理作任何修正的. 这似乎也能满意的说明线性共振
理论的结果 [13]. 然而, 力定理方法由于仅考虑了孤
立系统 (或说没有自旋间的相互作用), 从而导致只
能在极低温情况下合理的解释有关磁有序等概念.

以前通常应用弱增强的假设, 譬如方程 (6)
就是例子, 这就是自旋波谱近似的原因. 因为如
果我们假设 IXC(q) = I, 那么等式J(q) − J(0) =

J0(q) − J0(0)是有效的. 因而, 元激发光谱不受到
交换相关增强的影响, 所以 (16)式的定义主要涉及
到几种强近似. 譬如, 刚性自旋近似、自旋波的最
小散射比拟为有效交换劈裂 (原子限制范畴)、以及
IXC(q, ω)较小的散射等.

从形式上看, 刚性自旋近似是直接的应用了局
域力定理方法. 而力定理精确公式包含了总能量的
初始变化, 在刚性自旋近似中其相应的总能量对磁
矩的一阶导数为

δE

δm(Ri + r)
≈ ∂E

∂mi
, (17)

式中 i是原子位置指标, 且对应较大 q矢量情形, 在
这里已忽略了梯度项.

事实上, 在布里渊区确定的自由度与较大 q矢

量的情况下, 二次近似 (χ0 − χq)χ
−1
0 ≪ 1同样发生

移动. 类似的, 在现代的动态平均场技术中, 已经
采用了位置近似 [5]、自洽GW方案 [15]和相干势近

似 [6]等方法. 这种限制会影响磁体的自旋自旋相
关函数和动态性能及热性能. 由于一般情况下很容
易地从方程 (11)得到自旋自旋相关函数, 这样就可
以将长波近似用于较难的自旋波计算.

IXC(q)项通常是短程的. 在实空间, 若χq的

Fourier变换为χij , 且在场点的磁化率为χii, 则
χij/χii ≪ 1时与相应的最小临界相一致, 因此局
域近似 IXC(q) = I仅可影响近邻原子之间的交换.

对具体磁系统的定量讨论中, 是用多散射理论
完成这种计算而得到无屏蔽的 “Jq”, 这个理论中的
关键方程是 [10]

τ(ε) = [P (ε)− S]−1, (18)

这里 τ(ε)是散射轨道算符, P (ε)是场点反转散射矩

阵, S是构造矩阵, τ(ε), P (ε)可以分别记为

τ(ε) = T0(ε) + T (ε)σ,

P (ε) = p(ε) + p(ε)σ. (19)

这样相对于扰动磁场在位置 i中的偏差使总能

量的变化可以在静态线性响应中呈现, 且为

δE = − 2

π

∫ εF

0

dεIm TrL {δp0T00} , (20)

式中T00是在位置 0处的全散射矩阵的复合矢量元
素. 应用文献 [10]中引入的 τ矩阵的加法定则, 得
到下列无屏蔽的交换耦合关系

J+−
q =

1

4π

∫
εF

dεIm(T ↑ − T ↓)00

×
[ ∫

dkT ↑
KT ↓

K+q

]−1

(T ↑ − T ↓)00

=
1

4π

∫
εF

dεIm(T ↑ − T ↓)00[χ]
−1
q

× (T ↑ − T ↓)00. (21)

在磁体中, 表达式 (21)恰当的考虑了不同自旋
不同能量的分布, 所以方程 (20)能直接在自旋为螺
旋序列或非共线性情形下所用, 亦即, 在这种情况
下将构造一般的 4 × 4转置矩阵χ. 对磁体自旋局
域的任意程度, 方程式 (21)似乎也与长波近似的一
般结果一致. 接下来我们应用局域密度近似和线性
糕模轨道技术, 在原子球近似下根据 (21)式计算有
效交换. 因自旋波谱为

ωq = [Jq − J0]/m, (22)

及局域模型的自旋波谱为

ωl
q = [J l

0 − J l
q]/m, (23)

与长波一样, J l
q由参考文献 [14, 16]确定. 在多散射

技术中方程 (21)类似方程 (4)是静态的. 方程 (21)
的矩阵形式和来自方程 (15)交换矩阵的固有对称
属性是这种计算的基本成分. ω̂0

q仅就 s, p和d轨道
的转置的计算与χ−1

q 比较是更稳定的. 但它仍然是
可用于有效紧束缚线性糕模轨道的哈密顿函数. 通
过对Gd, Ni和Fe三种铁磁 (FM)系统在同一固定
点的局域矩的计算, 有不完全相同的结果. 对于Gd
有较高的局域矩和较小的自旋波分布, 这个近似结
论是基于满足如下假设:

∆ = Tr(χq − χ0)χ
−1
0 ≪ 1 (24)

而得到. 实际上在区域边界∆ < 0.01情形时, 观
察得到较小的自旋波分布. 然而, 在对Ni的观察
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中, 适当的局域磁矩, 就有大的自旋波散射, 当Ni
在∆ ≈ 0.6时自旋波散射情况就消失了. 所以可以
利用方程 (14)相应矩阵估计证明在较大 q时自旋

波谱的较强增加. Fe的情况处于Gd和Ni的之间,
∆的最大值是 0.30. 这个结果表明, 先前在对自旋
的螺旋形计算中. 使用局域磁矩代替相互交换关系
场, 使在有限 q时的散射被低估了. 然而, 在小 q区

域, 应用 (14)式计算的结果又是完全正确的, 正如
上面结果所见.

在实空间, 原子之间有效交换耦合的分析是很
重要的. 这里的结果暗示在Fe和Ni中, 主要的贡
献来自于第一近邻交换的重正化, 所以在BCC/ Fe
中, 它是增强的形式, 其有效交换耦合为J l

01 = 16.6

meV到J l
01 = 19.4 meV, 然而, 在FCC /Ni中有效

交换耦合为J l
01 = 2.7 meV到J l

01 = 8.3 meV. 正是
这一显著特点, 使我们在不同的金属磁体中, 可应
用长波近似局域参数 (χq − χ0)χ

−1
0 明显移动的结

果来作为指示器. 例如在Fe和Ni中, 运用长波平
均场的变化估算预测铁磁系统 (FM) Ni中的临界
温度Tc为300—350 K, 而这个结果在参考文献 [10,
15, 17] 中计算的这个临界温度为 340 K, 而实际实
验中的结果是630 K.

上述结果的偏差, 可从以下几方面说明, 首先,
长波近似对于像Fe一样的局域系统是合适的, 在
此种情况下, 最近邻J01相应的变化相对的小 (Tc

相应的增加比预期的小). 其次对铁磁系统 (FM)
Ni 更相当于一个巡游系统和一个任意的局域近似
(尤其是长波近似), 在这种情况下就可能产生大的
错误. 因而对于Ni在J10较大时, 通常用平均场方
法, 即任何其他非短程序假设的近似是不适用于这
种巡游系统的, 如果用于对温度的预言将有很高的
Tc(至少高于 100 K). 这样的数字计算也与局域密
度近似方法计算的结果不一致, 因为在FCC /Ni中
不允许Tc高于 500—540 K(使用梯度修正计算是
600—640 K), 所以数字计算仅只能考虑为平均场
(MF)近似的非应用的一种预测.

综上讨论, 上面方程 (21)形式的趋向是通过约
束短波分布提升Tc从而使短程序增加. 因为在平
均场 (MF)近似中, 这个估算已经包含了经典的所
有波长 (除了纵向)及预期Ni的最终Tc是很高. 因
此, 本文在这里提出了没有任何关于磁化密度和磁
序假设的有效交换参数计算的 “有限温度磁学理论
模型”. 这个模型在实际的应用中有其相应的地位
及实际应用价值. 譬如, 在 3D金属中对有限温度

下巡游磁学系统的可靠描述有重要意义.

4 结 论

综上所述, 本文提出的没有任何关于磁化密度
和磁序假设的有效交换参数计算的方法应用在铁

磁 (Fe, Ni, Gd)系统上显示, 对于近邻磁性原子之
间的交换耦合的计算以及在有限波矢量情况下对

自旋波光谱的计算都得到较为有意义的改进. 因
为, 在这之前对FCC/Ni 的长波近似值的计算是错
误的. 从当前的磁性理论来看, 本文建立的模型且
应用于磁学系统计算得到的结果与实验结果较一

致,譬如: 在巡游磁体中对Tc的正确描述;在T = 0

K时对最近邻原子间的交换作用参数Jij的确定;
在有限的温度, 对Fe尤其是在Gd中的具体应用得
到了一种类似于局域模式的结果, 这些结果正是预
期的. 因此, 本文提出的交换耦合近似及自旋波谱
关系 ((11)式、(15)式和 (21)式), 在应用于铁磁系
统中时将显著的改进对近邻原子之间相互作用的

描述, 或将显著改善任何磁体中与非完全局域磁化
中自旋波谱较大 q部分的描述. 我们期望这种形式
的应用在有限温度和在强磁性短程有序系统中越

来越体现它的重要价值.
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Abstract
Exchange coupling is one of the most important fundamental interactions in ferromagnetic systems. Understanding

of the parameters in this interaction may help describe numerous properties of metal magnetic materials. However, in the
localized electron theory or itinerant electron theory there are also certain difficulties when utilizing this approximation
method to study magnetic ordering problems for multi-atom systems. In realistic magnets exchange coupling is also
related to the coexistence of localized and itinerant degrees of freedom. In this case Heisenberg exchange relationship
has some limitations. If the exchange relationship only depends on the structure of the magnet, and is not related to
energy differences between the phases, we can better avoid the Heisenberg exchange limits. Based on this, we use the
general principle of the exchange coupling theory to analyse the usual approximation, and discuss the opportunity to
calculate the parameters of such coupling rigorously without specific assumptions about the range of magnetic order or
any approximation about the form of magnetization density. We propose a method for calculating the exchange coupling
parameter to any approximation. The range of applicability of the above relation is discussed quantitatively for real
magnetic systems (magnetic metal materials Gd, Fe, Ni) and spin waves, and the relevance for the exchange coupling is
also analysed. This analysis for metal magnetic system (Fe, Ni and Gd) shows that the most significant improvement is
obtained for exchange coupling between nearest magnetic atoms and for spin wave spectrum at finite wave vectors. It
can be described by the relationship between the exchange coupling approximation and spin wave spectrum, and also
interaction between the nearest neighbor magnetic atoms in ferromagnetic systems; these will give reasonable description
to the large wave vectors part of spin wave spectra in any magnet with not fully localized magnetism. This point of view
from the magnetism theory is consistent with the experimental results.

Keywords: metal magnetic material, exchange coupling interactions, spin waves function, Fe, Ni
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