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В рамках теории зонного магнетизма и модели Хейне для объемной зависимости электронного спектра,

развивается подход к исследованию магнитобъемных эффектов в киральных геликоидальных ферромаг-

нетиках. На примере Fe1−xCoxSi получено, что в области дальнего порядка (при температуре T < Tc )
магнитообъемный эффект определяется амплитудой геликоидальных спиновых спиралей и приводит к

наблюдаемому на эксперименте отрицательному объемному коэффициенту теплового расширения. В области

затянутых по температуре фазовых переходов первого рода, установлен новый механизм магнитообъемного

эффекта, обусловленный возникающими вследствие различия хаббардовских потенциалов железа и кобальта

пространственными флуктуациями спиновых спиралей. Показано, что рассмотренные объемные эффекты

приводят не только к наблюдаемому на эксперименте отрицательному объемному коэффициенту теплового

расширения (ОКТР) в фазе кирального спинового ближнего порядка, но и к заметному увеличению

температуры перехода в парамагнитное состояние (T > Ts ).
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1. Введение

Киральные зонные ферромагнетики со структурным

типом В20, характеризуются нарушением кубической

симметрии (искаженная структура типа NaCl), которое
приводит к исчезновению центра инверсии. Вследствие

этого в системе сильно коррелированных электронов

имеет место несимметричное релятивистское взаимо-

действие Дзялошинского–Мория (ДМ), и формируются

ферромагнитные геликоидальные спиновые спирали [1].
При изменении знака параметра мода-мода согласно

теории Гинзбурга–Ландау возможен затянутый по тем-

пературе магнитный фазовый переход первого рода,

при котором возникает наблюдаемый на эксперименте

киральный спиновый ближний порядок c флуктуациями

спиновых спиралей [2,3]. В частности, такой переход в

узком интервале температур (Ts − Tc) ≪ Tc имеет место

в MnSi, где он сопровождается резким изменением

объема и возникновением лямбда — подобной аномалии

ОКТР [4]. Затянутый по температуре переход, связанный

со сменой знака параметра мода-мода в Fe1−xCoxSi [5],
вследствие флуктуаций внутриатомных потенциалов

электрон-электронного отталкивания на узлах занятых

атомами железа и кобальта [5], реализуется в более

широком диапазоне температур (Ts − Tc) ∼ Tc , а на

эксперименте вместо лямбда–аномалии отрицательных

ОКТР возникает широкий температурный минимум [6].
При этом согласно [3] в составах с 0.2 < x < 0.65 при

температурах Tc < T < Ts реализуются скирмионные

микроструктуры, связанные с возникновением кираль-

ного ближнего порядка в области температур затяну-

того фазового перехода первого рода. Однако развитый

термодинамический подход не объясняет наблюдаемые

на эксперименте в области Tc < T < Ts значительный

магнитный вклад в ОКТР, поскольку был получен в

рамках предположения о постоянстве объема. Поэтому

не выяснено, с какими магнитообъемными эффектами

связаны отрицательные магнитные вклады в ОКТР, и

какое влияние объемные эффекты оказывают на воз-

никновение в киральных ферромагнетиках дальнего и

ближнего порядка.

В настоящей работе в модели киральной сильно кор-

релированной электронной системы с пространственны-

ми флуктуациями хаббардовских потенциалов на узлах,

занятых железом и кобальтом, рассматриваются маг-

нитообъемные эффекты и температурные зависимости

ОКТР в вихревых спиновых структурах и микрострукту-

рах Fe1−xCoxSi, возникающие при постоянном давлении.

2. Модель

Рассмотрим сильно коррелированную электронную

систему киральных ферромагнетиков Fe1−xСоxSi с га-

мильтонианом, учитывающим энергию зонного движе-

ния, внутриатомные кулоновские спиновые и зарядовые

корреляции, различающиеся на узлах, занятых атома-

ми Fe на Co. При этом будем иметь в виду, что

использование спин-зависящего энергетического спек-

тра из первопринципных LSDA+U+ SO, приводит к
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концентрационным зависимостям и значениям локаль-

ных намагниченностей Fe1−xCoxSi, не согласующимся

с экспериментальными данными [7]. Удовлетворитель-
ное согласие с экспериментом получается при само-

согласованном расчете локальной намагниченности в

рамках флуктуационной теории зонного магнетизма, в

которой результаты первопринципного LDA+U+ SO

используются только для моделирования электронной

структуры [5].
Важной особенностью рассматриваемой модификации

модели Хаббарда, наряду с различием потенциалов внут-

риатомного электрон-электронного отталкивания на уз-

лах занятых железом и кобальтом, является зависимость

спектра сильно коррелированных d-электронов от объе-

ма, которая в соответствии с формулой V. Heine [8], опи-

сывается соотношением εk(V=θ
−1ε

(0)
k , где θ = (V/V0)

5/3 .

Таким образом, гамильтониан рассматриваемой систе-

мы сильно коррелированных электронов нужно предста-

вить в виде

H = H0 + δHint, (1)

здесь H0 =
∑

k,σ εk(V )a+
k,σ ak,σ — гамильтониан зонного

движения со спектром εk, рассчитанный в приближе-

нии LDA+U+ SO, a+
k,σ (ak,σ ) — оператор рождения

(уничтожения) электрона с квазиимпульсом k, σ —

спиновый индекс.

δHint = (UFe −UCo)〈n〉0
∑

ν

δpνδnν/2

−
∑

ν

(UFe(1− pν) −UCopν)
(

(S(z )
ν )2 − (δnν)

2/4
)

(2)

— гамильтониан внутриатомных корреляций на узле, в

котором выделены слагаемые флуктуации электронной

плотности, и учтено различие параметров хаббардовско-

го взаимодействия на узлах, оккупированных атомами

кобальта или железа (UCo и UFe — соответственно),
δpν = pν − p, p — концентрация атомов кобальта, pν —

проекционный оператор, который может принимать зна-

чения 0 на узле занятом железом и 1, если узел занят

кобальтом (p2
ν = pν),

nν =
∑

σ

nν,σ , nν,σ = a+
ν,σ aν,σ ,

S(z )
ν = 2−1

∑

σ

σ nν,σ , δnν = nν −
∑

σ

〈nσ 〉0.

Кроме того, в рассматриваемых киральных ферромаг-

нетиках со структурой В20 гамильтониан (1) следует

дополнить слагаемым ДМ–взаимодействия, которое в

силу релятивистской малости рассмотрим в приближе-

нии среднего поля

H → H −
∑

q

h
(D)
q S−q. (3)

Здесь h
(D)
q = [Mq × d−q] — среднее поле Дзялошин-

ского; dq = idq, соответственно; Mq(= 〈Sq〉) — вектор

неоднородной намагниченности на волновом векторе q.

Статистическую сумму системы с гамильтониа-
ном (3):

Z = S pTτ

{

−

T−1
∫

0

dτ H(τ )

}

,

H(τ ) = exp(H0τ )H exp(−H0τ ),

целесообразно исследовать на основе процедуры,
использующей преобразования Стратоновича–Хаббар-
да [9], которые сводят многочастичные взаимодей-
ствия (2) к картине движения коррелированных d-элект-
ронов во флуктуирующих в пространстве и времени

обменных (ξ) и зарядовых (η) полях. В рассматривае-
мой задаче

”
картина“ флуктуирующих обменных полей

дополняется статическим полем Дзялошинского и кон-
центрационными флуктуациями обменных полей. При
этом для определения статистической суммы электрон-

ной системы целесообразно применить мацубаровскую
технику для комплексных переменных (см. [10])

Z =

∫

(dξdη)(d�)

× exp

{

−
∑

q

|ξq − δq,qhq/c|2 −
∑

q

|ηq|
2

}

Z(ζq, ηq), (4)

где

Z(x , ζ , ρ) = S pTτ exp(−T−1H0(x) − T−1
H̃eff),

(dξdη) = dξ0dη0
∏

q 6=0, j=1,2

dξ ( j)
q dη( j)

q

(индекс j нумерует реальную и мнимую части стохасти-
ческих ξ - и η-полей), T — температура Tτ — оператор
упорядочения по

”
мнимому“ мацубаровскому времени τ

H̃eff = 2
∑

q

Sqζ−q + i2−1
∑

q

nqη
( j)
q ,

Sq — фурье-образ оператора спиновой плотности на
узле, записанного в представлении взаимодействия,
q = (q, ω2m) — четырех-вектор, включающий ω2m (ма-
цубаровскую Бозе-частоту, m — целое число),

ζq = (ζq)
∗ = c

(

ξqeq + (2U)−1(UCo −UFe)
∑

q′

δpq+q′ξq′

)

.

Вычисление (4) сводится к процедуре квантово-
статистического усреднения операторов спиновой и за-
рядовой плотности при суммировании ряда по степеням
обменных и зарядовых полей. При этом, учитывая
аномально большие периоды спиновых сверхструктур

Fe1−xСоxSi и аномально сильную зависимость факторов
Стонера от квазиимпульсов и частоты, можно ограни-
читься длинноволновым приближением.
Методы оценок функциональных интегралов для ста-

тистической суммы (4) могут быть основаны на исполь-
зовании приближения седловой точки. В рассматривае-

мой модели

ξ
(γ)
0 ≡ Re ξ

(γ)
0 (Im ξ

(γ)
0 = 0), Re ξ

(γ)
q и Im ξ

(γ)
q с q 6= 0,

|ξ (γ)
q | c q = (q, ω2n) при ω2n 6= 0, η0 (5)
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и связаны с намагниченностью соотношениями

M(γ)
q = (c/U)ξ

(γ)
q − h(γ)

q

и

|ξ (γ)
q |2 = 2−1

(

〈Tτ |S
(γ)
q |2〉 + 1

)

, γ = (x , y, z ).

3. Свободная энергия при постоянном
давлении

Переходя к термодинамическим потенциалам, учтем

известное соотношение между статистической суммой и

свободной энергией (F = T lnZ − µN), будем принимать

во внимание условия перевала для функциональных

интегралов (4) по переменным (5). При этом свобод-

ную энергию системы коррелированных электронов с

зависящим от объема энергетическим спектром εk(V ),
дополним слагаемым, связанным с упругой деформацией

P = −K1V (K — изотермическая сжимаемость).
В итоге для свободной энергии при постоянном дав-

лении имеем выражение

F = Fmag + Fel + Ff l − K1V 2/2, (6)

где одноэлектронный вклад оказывается перенормиро-

ванным вследствие расщепления электронных термов

флуктуирующими обменными полями

Fel/U =
∑

α(=±1)

∫

θg(0)(ε + αθ〈m〉T )

× ln
(

1 + exp T−1(µ − ε)
)

dε, (6a)

магнитный вклад включает слагаемые межмодового вза-

имодействия

Fmag/U =
∑

q

(

1−Uχ⊥(V/V0)
)

|Mq|
2 +

∑

q

X(q, 0)|Mq|
2

−U−1
∑

q

hqMq + κ
∑

q1 6=q2,q 6=q4

(Mq1Mq2)(Mq3Mq4)

× δq1+q2+q3+q4 ;0(V/V0) + Fm f l, (6b)

а магнитофлуктуационный вклад описывается выраже-

нием

Ff l =
∑

q

∞
∫

0

cth(ω/2T )Im ln
(

D−1+2κ|Mq,γ |
2+X(q, ω)

)

dω.

При этом g(0)(ε) — рассчитанная в методе

LDA+U+ SO — плотность электронных d-состояний,
D(V ) = (1−Uθχ(⊥) + 3−1θκ〈m〉2T )−1 — фактор обмен-

ного усиления магнитной восприимчивости, в прибли-

жении среднего поля совпадающий с фактором Стонера,

κ = U〈m〉−2
T (χ(⊥) − χ(‖)) — коэффициент межмодовой

связи, который в приближении среднего поля сводится к

коэффициенту при четвертой степени параметра поряд-

ка в разложении Гинзбурга–Ландау, зависимость которо-
го от намагниченности определяется магнитообъемным

эффектом

χ(⊥)(V ) = lim
q→0

∑

(

f
(

εk,α(V ) − µ
)

− f
(

εk+q;−α(V ) − µ
)

/
(

εkα(V ) − εk+q−α(V )
)

)

,

χ(‖)(V ) = lim
q→0

∑

α

(

f
(

εk,α(V ) − µ
)

− f
(

εk+q;α(V ) − µ
)

/
(

εkα(V ) − εk+q−α(V )
)

)

— поперечная и продольная восприимчивости как функ-

ции мацубаровской частоты, εkα(V ) = εk − α2U〈m〉T ,

α = ±1, µ — химический потенциал, амплитуда тепло-

вых флуктуаций

〈m2〉T = (3T 2/4U2)2C
{

(D−1+ 2κ(V )M2
S)

2+ 22A2/2
}−1

,

(7)

A и C — значения коэффициентов при второй сте-

пени волнового вектора и первой степени частоты в

разложении функции Линдхарда (см. например, [9])
соответственно.

4. Уравнения состояния

Возможные спиновые конфигурации и связанные с

ними объемные эффекты можно получить, минимизи-

руя (9) одновременно по локальной намагниченности и

объему. При этом получаем, что уравнение магнитного

состояния

M(γ)
q0

(

D−1(V ) + κ(V/V0)
(

1 + x(1− x)(2U)−1

× (UCo −UFe)
)

∑

q=±q0

|M(γ)
q |2 + X(q0, 0)

)

= 2hq0,γ/U

(8)

следует дополнить соотношением для равновесного объ-

ема (V = V0 + 1V ), связанного с магнитообъемным эф-

фектом

1V (T)/V0 = K−1U−1
(

M2
q0

+ (2U)−2(UCo −UFe)
2

×
∑

q′

〈δp2
q0+q′〉|Mq′ |2 + 〈m2〉T

)

. (9)

Решения уравнений (8), (9) учитывают взаимозависи-

мости объема и намагниченности. В области значений

температур T < Tc и объемов V < Vc , для которых

выполняется условие D−1 < −5d2/(4AU2), возможны

как лево-, так и правокиральные спиновые спирали

M(±)
ν = ±MS exp(q0ν), (10a)
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Рис. 1. Плотности электронных состояний сплавов Fe1−xCoxSi, рассчитанные в методе LDA+U+ SO. Положение химического

потенциала совпадает с началом отсчета энергии. Плотность состояний sp-электронов увеличена в три раза. Параметры

хаббардовского взаимодействия вычислялись в приближении виртуального кристалла: U = (1− x)UFe + xUCo, UCo = 2.4 eV,

UFe = 1.2 eV, x — концентрация кобальта.

причем

1V (T )/V0 = K−1U−1(M2
S(T,V ) + 〈m2〉T ), (10b)

MS(T,V )2 =
(

2κ(T,V )
)−1(

(D−1(T,V ) + Xq)
2

− (d|q0|/U)2
)

. (11)

При 0 > D−1 > −5d2/(4AU2), в случае отрицатель-

ных значений параметра мода-мода RC ∼ χ
(

U + x(1− x)

× (2)−1(UCo −UFe)
)

и возникают флуктуации спиновой

спирали, начальные фазы которых определяются разно-

стями фаз Берри:

M(±)
ν = ±MS exp(q0ν + ϕ), (12a)

1V/V0≈(3KU/5)−1
(

〈m〉2T −U−1(UCo −UFe)x(1 − x)M2
S

)

.

(12b)

При этом волновой вектор спиновых спиралей и

флуктуаций спиралей определяется единым выражением

|q0(V )| = d/(U2θg0(θεF)),

и слабо зависит от объема и температуры.

5. Результаты численного анализа

Для численного анализа магнитных фазовых пе-

реходов на основе условий минимизации свободной

энергии воспользуемся результатами первопринципных

LDA+U+ SO — расчетов DOS Fe1−xCoxSi. На рис. 1

эти результаты приводятся для x = 0.3, 0.4, 0.5 и 0.6,

рассчитанные при атмосферном давлении. Зависимости

химического потенциала составов с различными x от

температуры и объема определяются из условий элек-

тронейтральности (которое для d-электронов соответ-

ствует условию перевала по зарядовой переменной η0)
учетом расчетов DOS s -, p- и d-электронов

N =

∫

dεg(s ,p)(ε) f F(ε − µ)

+ θ
∑

α

∫

dεg(0)(ε + αθ〈m〉T ) f F(ε − µ). (13)

Температурное изменение намагниченности при за-

тянутых по температуре фазовых переходах в сплавах

Fe1−xCoxSi с 0.2 < x < 0.6 вместе с результатами расче-

тов магнитного вклада в ОКТР приводится на вставках

к рис. 2, 3 и 4. При этом показано что магнитообъемные
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эффекты и тепловое расширение приводят к увеличению

Ts и температурному интервалу ближнего порядка с

ненулевой локальной намагниченностью. Влияние объ-

емных эффектов здесь проявляется через зависимость

от объема фактора обменного взаимодействия D(T,V ),
которое вблизи точки исчезновения локальной намагни-

ченности (Ts) должно быть аномально сильным, тогда

как влиянием объема на Tc и Rc можно пренебречь.

Возникающие как в области дальнего так и ближнего

порядков магнитообъемные эффекты приводят к магнит-

ному вкладу в ОКТР сплавов Fe1−xCoxSi, и определя-

ют температурное изменение нерешеточного ОКТР на

фоне плавного (примерно по закону T 3) температур-
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Рис. 2. Температурная зависимость ОКТР сплава Fe0.7Co0.3Si:

1 — нерешеточный вклад в ОКТР, полученный в [11] по-

сле обработки экспериментальных данных, 2 — расчет в

настоящей работе. На вставке: температурная зависимость

намагниченности.
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Рис. 3. Температурная зависимость ОКТР сплава Fe0.5Co0.5Si:

1 — нерешеточный вклад в ОКТР, полученный в [11] после

обработки экспериментальных данных, 2 — расчет в насто-

ящей работе. На вставке: n — температурная зависимость

намагниченности.
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Рис. 4. Результаты моделирования температурной зависимо-

сти ОКТР сплавов Fe1−xCoxSi x = 0.4 (ось слева), 0.6 (ось
справа). На вставке: температурная зависимость намагничен-

ности.

ного изменения решеточной составляющей. Магнито-

электронный вклад в ОКТР: β = ∂ω/∂T = βel + βmag .

При этом магнитный вклад определяется локальной на-

магниченностью Ms и среднеквадратическим магнитным

моментом

〈M2〉 = 〈m2〉T +
UCo −UFe

U
x(1− x)M2

S .

В области дальнего порядка (T < Tc)

βm = 10(3K)−1U(∂M2
S/∂T )(2〈m〉2T + M2

S), (14a)

а в интервале температур фазового перехода определя-

ется выражением

βm = 10(3K)−1Ux(1− x)

×
(

(∂M2
S/∂T )〈M2〉 + AR−1

C (∂M2
S/∂T )

)

, (14b)

электронный вклад в ОКТР, связанный с фермиевскими

возбуждениями

βel = −
5

3K
T−2

∑

α=±1

∫

g0(ε)(ε − µ − αUm)2

× f ′(ε − µ − αUm)dε ≈
5

3K
T g0(µ),

оказывается пренебрежимо малым. Результаты расчетов

температурной зависимости ОКТР в сравнении с экспе-

риментальными данными представлены на рис. 2, 3 и 4.

Там же приводятся рассчитанные значения температур

Tc и Ts . Проведенный численный анализ показывает, что

наблюдаемый на эксперименте отрицательный вклад в

ОКТР увеличивается по модулю вплоть до температуры

Tc (см. (14а)). Далее вследствие резкого (но непрерыв-

ного!) изменения температурной зависимости локальной
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намагниченности (вставки к рис. 2, 3, 4) и знака пара-

метра мода-мода, реализуется механизм температурной

зависимости ОКТР, связанный с флуктуационным ближ-

ним порядком (14b) (рис. 2, 3, 4). Вследствие исчезнове-

ния локальной намагниченности в точке Ts , в парамаг-

нитной фазе знак ОКТР оказывается положительным.

6. Заключение

Таким образом, изменение знака параметра межмодо-

вого взаимодействия и флуктуации хаббардовских по-

тенциалов в киральных ферромагнитных квазибинарных

сплавах со структурой В20, приводят к затянутым по

температуре фазовым переходам, при которых имеет

место самосогласованное изменение локальной намаг-

ниченности и объема (магнитообъемный эффект). При

этом, если в области дальнего порядка магнитообъем-

ный эффект определяется амплитудой геликоидальных

спиновых спиралей, то в области ближнего порядка

этот эффект связан с амплитудой флуктуаций спиновых

спиралей (которые реализуются в пространственных

областях радиуса спиновых корреляций Rc). Величина
магнитообъемного эффекта является одним из факторов,

определяющих верхнюю границу (Ts ) температурного

интервала кирального ближнего порядка.

Причиной отрицательных ОКТР являются магни-

тообъемные эффекты. Поэтому отрицательные ОКТР

имеют место не только в области геликоидально-

го ферромагнитного упорядочения, но и в условиях

неустойчивого ферромагнетизма (отрицательный пара-

метр мода-мода), при котором имеет место возникно-

вение вихревых спиновых микроструктур. Также как

и в инварных ферромагнетиках (таких, как например

железоникелевые сплавы [12]) здесь возникает объем-

ная неустойчивость микроструктур, а магнитообъемные

эффекты оказываются обусловленными флуктуациями

хаббардовских потенциалов внутриатомного электрон-

электронного отталкивания. В то же время влияние

объемных эффектов на магнитные характеристики, в

отличие от инварных сплавов, в топологически защи-

щенных микроструктурах является слабой, за исключе-

нием температур близких к Ts , при которых вклад в

свободную энергию, связанный с ДМ-взаимодействием,

и локальная намагниченность исчезают.

Особый интерес представляет изучение объемных

эффектов и спиновых скирмионов при затянутых маг-

нитных фазовых переходах в сплавах на основе моно-

германидов переходных металлов (например, FeGe [13]),
которые, как известно, могут обладать значительно

более высокими (по сравнению с твердыми растворами

моносилицидов железа, кобальта и марганца) значения-

ми температур Кюри–Нееля. Однако, для таких систем

изучение природы дальнего порядка требует отдельно-

го рассмотрения, поскольку возникает необходимость

исследования картины закручивания спиновых спира-

лей [14], являющихся причиной повышенных значений

Tc в геликоидальных ферромагнетиках.
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