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263.7 K <

Tc < 462.4 K

二维半金属铁磁材料因其独特的物理特性而备受关注. 本文设计了一种二维 Mn2AsSb单层铁磁材料 ,

并基于密度泛函理论和非平衡格林函数方法, 系统研究其本征半金属性和磁学性质. 结果表明, 该单层材料

具有 2.44 eV的自旋能隙, 表现出本征半金属性, 可在较宽费米窗口 (>1.5 eV)内 100%自旋极化. 同时, Mn2AsSb

单层具有较高的费米速度 (1.13×105 m/s)、较大的磁晶各向异性能 (0.025—0.35 meV/unit cell)、高电导率

(约 1011 S/cm2), 以及较低的吉尔伯特阻尼 (2.49×10–5). 此外, 通过自旋极化格林函数方法分析了Mn2AsSb单

层的有效交换相互作用, 并计算得到了合理的自旋波刚度 (92.73 meV·Å2)和较高的居里温度 ( 

 ). 因此, Mn2AsSb单层材料具有本征半金属性及优良的磁学性质, 展示出在下一代自旋电子器

件中的极大应用潜力.
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 1   引　言

自旋电子器件利用电子自旋自由度进行信息

的处理、存储和传输, 为信息技术的发展提供了新

途径 [1]. 通常, 自旋电子器件由铁磁材料构建, 因为

铁磁材料的自旋向上与自旋向下的电子能带存在

内禀分裂, 导致费米面附近两种自旋方向的电子态

密度不同, 从而可产生自旋极化的电流 [2]. 特别是

半金属铁磁 (half-metallic  ferromagnetic,  HMF)

材料, 其在费米能级处呈现特殊的电子结构: 一种

自旋方向的电子表现为金属性, 另一种自旋方向的

电子表现为绝缘体/半导体性质, 从而理论上可实

现高达 100%的自旋极化率. 这种完全自旋极化的

特性使得半金属铁磁材料能够产生近乎纯的自旋

电流, 同时具备高磁阻、高自旋注入效率以及低功

耗等优点, 因此在高性能磁存储设备和逻辑运算等

自旋电子器件中展现出重要的应用潜力 [3–5].

目前已经成功合成了多种用于自旋电子器件

的三维 HMF材料, 例如 Heusler合金、双钙钛矿以

及过渡金属氧化物/硫化物等 [6–8]. 由于这些三维块

体材料制备的自旋电子器件的尺寸较大, 难以满足

纳米尺度器件的高集成度和微型化需求. 因此, 二

维 HMF材料被视为下一代纳米器件的理想自旋

源, 但它们在维持长程磁有序方面仍面临挑战 [9,10].

值得关注的是, 近年来发现的二维范德瓦尔斯铁磁

材料, 如Cr2Ge2Te6, VSe2 和M3B4(M = Cr, Mn, Fe)

等, 即使处于单层厚度仍可保持本征的长程磁有序

状态 [11–13]. 然而, 这些材料本身不具备半金属性,

即无法在费米面处实现完全的自旋极化. 尽管通过
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电场调控、异质结设计等手段可在部分材料中诱导

出半金属特性 [14], 但这些方法往往过程复杂、成本

高, 且调控效果不易保持. 因此, 开发一种兼具本

征长程磁有序和半金属性的二维 HMF材料, 对于

推动高性能、低功耗纳米自旋电子器件的发展具有

重要意义.

另一方面, 结构对称性破缺是调控二维材料磁

性与电子性质的关键手段之一 [15,16]. 例如, 在双面

型二维材料 (如MnXY (X, Y = S, Se, Te, X ≠ Y)

和 Cr(I, X)3 (X = Br, Cl))中, 由于上下表面原子

种类不同导致镜面对称性破缺, 从而诱导出半金属

特性 [17,18]. 研究表明, 通过改变晶体结构的对称性,

可以有效调控二维材料的电子能带和自旋构型, 为

实现兼具长程磁有序和半金属性的二维铁磁体提

供了可行路径. 受此启发, 我们拟通过定向设计对

称性破缺的晶体结构, 构建室温下具有稳定长程磁

有序和高自旋极化率的二维 HMF材料, 以满足纳

米自旋电子器件对高效自旋注入源的需求.

除半金属性外, 二维双面结构铁磁单层的磁学

性质也需要满足高性能自旋电子器件的要求. 例

如, 磁晶各向异性 (magnetic crystalline anisotropy,

MCA)决定晶体结构内有利于磁化的方向, 是用于

评估自旋电子器件的热稳定性和确定自旋转移矩

磁阻随机存取存储器 (STT-MRAM)等自旋电子

器件的临界电流的重要参数 [19]; 吉尔伯特阻尼描

述自旋电子器件的磁化进动和自旋泵浦特性, 反映

自旋电子器件的响应速度 [20]; 交换相互作用 (ex-

change interaction, EXC)反映材料磁有序性、交

换刚度和动力学响应的微观机制 [21]. 特别是, 居里

温度与 EXC有关, 决定自旋电子器件对热波动磁

响应的鲁棒性 [22]. 总之, 自旋电子器件的性能密切

依赖于铁磁材料的磁学性质.

本文基于第一性原理计算, 系统研究具有本征

半金属性二维 Mn2AsSb铁磁材料的磁学性质. 首

先, 构建具有结构对称性破缺的双面 Mn2AsSb单

层, 并通过结构参数、磁性和稳定性等分析其铁磁

构型. 在明确Mn2AsSb单层的半金属性后, 利用密

度泛函理论 (density functional theory, DFT)和非

平衡格林函数 (nonequilibrium Green’s function,

NEGF)方法计算其自旋相关电导率. 同时, 计算

Mn2AsSb单层的 MCA和吉尔伯特阻尼张量, 以

评估其在器件中的应用潜力. 最后, 计算Mn2AsSb

单层的交换耦合常数、自旋波刚度和居里温度, 分

析其磁学性质. 研究表明, Mn2AsSb单层材料是一

种可应用于自旋电子器件的优良半金属铁磁材料.

 2   计算方法

采用 Quantum-ATK软件构建二维Mn2AsSb

单层晶体, 并基于第一性原理计算其电子结构 [23].

计算中选用 PseudoDojo-high基组, 并采用 SG15

赝势库中的广义梯度近似 (GGA)Perdew–Burke–

Ernzerhof(PBE)泛函描述交换关联作用 [24]. 为处

理Mn原子局域 d电子的强关联效应 ,  引入

Hubbard U校正 (GGA+U 方法), 通过对 U 值在

3—5 eV范围内进行敏感性测试, 确定 U = 4 eV

可合理描述Mn的电子相互作用 [25,26]. 设置自洽场

迭代的能量收敛值为 1×10–6 eV, 原子间作用力的

收敛值为 0.01 eV/Å和应力收敛值为 0.0001 eV/Å3.

采用 Monkhorst‑Pack方法进行布里渊区采样, k

点网格设置为 35×35×1, 截断能取为 105 Hartree.

为消除周期边界条件上下层间相互作用, 沿非周期

方向 (c 轴)设置厚度为 30 Å的真空层. 采用冻结

声子法计算 7×7×1超胞的声子色散谱, 以验证结

构的动力学稳定性. 其他相关计算方法将在后续章

节中详细说明.

 3   结果与讨论

 3.1    结构与磁性

利用 Sb原子取代MnAs晶体的一层 As原子,

产生反演对称性破缺,  从而构建二维双面结构

Mn2AsSb单层. 如图 1所示, Mn2AsSb单层晶胞

由 1个 As原子、1个 Sb原子和 2个 Mn原子组

成, 属于 P4mm 空间群. 结构优化后的 Mn2AsSb

单胞的晶格常数 a = b = 4.61 Å, 最近邻 Mn-Mn

键长 d1 = 3.36 Å, Mn—As—Mn和Mn—Sb—Mn
的键角分别为 q1 = 80.01°和 q2 = 110°. 为研究不同

构型的 Mn2AsSb单层磁性, 如图 2所示, 分别构

建了非磁性 (non-magnetic, NM)、铁磁性 (ferro-

magnetic,  FM)和 反 铁 磁 性 (antiferromagnetic,

AFM)的 4种构型. 通过计算 FM构型与其他构型的

能量差, 得到 DEFM–NM, DEFM–NFM1, DEFM–AFM2,

DEFM–AFM3 和 DEFM–AFM4 分别为   –12.57,  –1.21,

–1.04, –1.12和–0.37 eV/(unit cell). 显然, 铁磁构

型的能量在所有构型中是最低的, 表明所构建的

Mn2AsSb铁磁单层是最稳定的.
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事实上, Mn2AsSb单层的铁磁性由两种交换

相互作用的竞争决定: 一种是相邻 Mn离子部分

填充的 d壳层中电子自旋磁矩之间的直接交换相

互作用, 导致 Mn离子之间的 AFM耦合; 另一种

是超交换相互作用, 即通过 Mn—As/Sb—Mn中

As或 Sb的电子自旋磁矩的相互作用, 导致Mn离

子之间的 FM耦合. 根据 Goodenough-Kanamori-

Anderson(GKA)规则, 阳离子-阴离子-阳离子键

的键角约为 90°时, 体系倾向于 FM, 约为 180°时,

体系倾向于 AFM[27]. Mn2AsSb的结构数据表明,

q1 和 q2 的角度都接近 90°, 导致强的 FM, 而相对

µMn
S µAsS

µSbS

较长的距离 d1 导致最近邻 Mn离子之间较弱的

AFM耦合. 因此, 超交换相互作用主导了Mn2AsSb

的铁磁性. 利用自旋极化 Mullike布居分析, 计算

出Mn2AsSb的自旋磁矩 μS = 8.009μB (μB 为玻尔

磁子)中包括Mn (   =  4.888μB),  As  (   =

–0.769μB)和 Sb (   = –0.998μB) 自旋磁矩的贡

献. 显然, 两个Mn原子的自旋磁矩是主要贡献者,

而 As和 Sb原子的自旋磁矩贡献较弱. 这是由于

氮族元素通过 As/Sb的 p轨道和 Mn的 3d轨道

与Mn原子配位 ,  在 Mn—As/Sb—Mn中相邻的

Mn离子发生了超交换相互作用. 由于Mn原子的
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图 1    Mn2AsSb单层晶胞结构的 (a)透视与侧视图和 (b)俯视图 (紫色、红色和绿色球体分别代表 Mn, As和 Sb原子). 插图为

Mn2AsSb单层结构的布里渊区

Fig. 1. (a) Perspective and side view and (b) top view of the cell structure of Mn2AsSb monolayer (the purple, red and green balls

represent Mn, As, and Sb atoms, respectively). The inset gives the Brillouin Zone of Mn2AsSb monolayer.

 

(a) NM

(d) AFM2

(b) FM

(e) AFM3

(c) AFM1

(f) AFM4

图 2    Mn2AsSb单层的 (a) NM构型、(b) FM构型, 以及 (c)—(f)四种 AFM构型. 红色与蓝色箭头表示自旋方向

Fig. 2. (a)  NM configurations,  (b)  FM configurations,  and  (c)–(f)  four  AFM configurations  of  Mn2AsSb monolayer.  The  red  and

blue arrows represent spin direction.
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µMn
S

自旋磁矩与Mn2+离子中三个未配对电子的自旋磁

矩 (   = 5μB)接近, 说明 Mn2AsSb的铁磁性主

要来源于Mn原子.

另一方面, Mn2AsSb单层的铁磁性也与Mn2+

离子的自旋轨道耦合 (SOC)相关. 在此, 我们计

算Mn2AsSb的轨道磁矩 μL 来分析 SOC的作用.

对应位于 i 处的轨道磁矩 μL 的笛卡尔分量, 可以

表示为 [28]
  ⟨
µi
L

⟩
= Re

∑
n,k

ωkfn,k
∑
λµν

cn†λ (k)[Li]λµSµν(k)c
n
ν (k),

(1)

cnq

µtotL

µMn
L µAsL

µSbL

其中 n 为能带指数; k 为具有相应权重 wk 的波矢

量;  fn, k 为占据因子 .  第二个求和遍历每个位点

i 的基函数轨道 (l, μ, n),    (q = l, n)是基轨道

的特征向量分量; L 和 S 分别表示轨道角动量算符

和基轨道重叠矩阵. 根据 (1)式, 计算出 Mn2AsSb

的总轨道磁矩   = 0.0635μB,  Mn的轨道磁矩

  = 0.0441μB, As的轨道磁矩   = 0.009μB, Sb
的轨道磁矩   = –0.0337μB. 显然, 这些轨道磁矩

都比对应的自旋磁矩小. 这类似于 Fe3GeTe2 的情

况, 表明Mn2AsSb中存在强的 SOC, 产生铁磁性 [29].

进一步, 图 3给出的声子色散关系也表明, Mn2AsSb

的布里渊区的声子带分支都具有实特征频率, 基态

构型没有动态变化. 由此可见, 所构建的Mn2AsSb

铁磁材料具有良好的稳定性.
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图 3　Mn2AsSb单层的声子色散谱

Fig. 3. Phonon dispersion spectrum of Mn2AsSb monolayer.
 

 3.2    半金属性

现在研究具有 FM构型的Mn2AsSb单层的半

金属性. 对于不同的电子自旋取向, 计算Mn2AsSb

的能带结构和投影态密度, 如图 4所示. 从图 4(a)

可以看出, 自旋向下通道的能带结构存在 2.44 eV

的间接带隙, 表现为半导体; 而自旋向上通道的能

εF

εF

带结构在费米能级 (eF)附近呈现金属性. 这种典型

的半金属能带结构可归结为Mn2AsSb单层双面结

构诱导的晶体场对称性破缺以及产生的轨道选择

性占据与杂化. 从图 4(b)可以看出, 在自旋向下通

道中, 导带底 (CBM)主要来自 Mn-3d轨道的贡

献, 价带顶 (VBM)主要来自 Mn-d与 Sb-p(As-p)

轨道的共同作用. 在自旋向上通道中, 对靠近  电

子态的贡献主要来自部分占据的 Mn-3d轨道与

As/Sb-p轨道的面内强杂化, 形成穿越  的类金属

带. 呈现出的一个通道的间接带隙和一个通道的类

金属带特征, 清晰表明 Mn2AsSb单层的本征半金

属性. 再由图 4(c)可以看出, 在 Mn2AsSb单层中,

As/Sb-p轨道与 Mn-d轨道间的轨道杂化桥接了

局域化的 d态电子与离域化的 p态电子, 导致费

米能级处出现交叉能带, 从而阻碍了完整带隙的形

成, 并赋予其半金属特性. 从图 4(d)的自旋分辨态

密度图可以看出, 自旋向下的 DOS在费米能级处

有一个能隙 (DOS值为零或接近零), 与能带图 4(a)

中的自旋向下的带隙对应, 而自旋向上的 DOS在

费米能级处有一个峰值, 表明存在可移动的电子态.

总之, Mn2AsSb单层的电子结构呈现出自旋向上

与自旋向下完全不对称的能带和 DOS, 表明存在

强局域在Mn原子上的自发磁矩, 这是过渡金属铁

磁性的主要来源. 同时, 有带隙的自旋向下通道和

无带隙的自旋向上通道对应的 DOS峰值 (图 4(d))

不仅显示出 Mn2AsSb单层的本征半金属性质, 也

意味着它可以在自旋电子器件中产生完全自旋极

化的载流子,  因此具有作为理想自旋注入源的

潜力.

除半金属性外, Mn2AsSb能带结构中费米面

的形状也反映该材料的许多重要电子特性. 我们计

算图 4(a)中穿过费米能级的三个自旋向上能带所

对应的费米面如图 5所示. 在图 5(a)中, 对应最低

能带的费米面围绕布里渊区的 G 和 X 点, 这种相

对局域的费米面预示沿特定晶向具有较高的载流

子迁移率. 在图 5(b)中, 费米面映射的最高能带覆

盖除了 M 点以外的整个布里渊区, 这种开放连通

的费米面表示该能带主导材料的高电导特性. 中间

能带对应的费米面 (图 5(c))也主要围绕 G 和 X 点,

具有与最低能带费米面类似的载流子输运性质. 因

此, 在器件设计时, 若选用 Mn2AsSb作为电极材

料, 为了提高自旋注入效率, 除考量其自旋向上通

道能提供 100%自旋极化载流子的优势, 还应使自
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旋注入源 (另一种铁磁体)的费米面与 Mn2AsSb

的费米面 (图 5)在形状上相匹配, 这样可以最大限

度地减弱界面自旋散射, 降低接触电阻, 实现从源

到沟道高效率的自旋极化电流输运 [30,31].

ℏvF =

进一步, 计算自旋向上通道载流子的费米速

度, 以定量评估 Mn2AsSb中自旋极化载流子的输

运能力. 实际上, 图 5中的费米面来自不同的轨道

杂化, 导致其上的载流子速度存在各向异性. 为简

化起见, 忽略载流子速度的方向, 利用公式  

|∇kε(k)|

vF

vF = 1.13× 105

 , 计算电子穿过图 5中所有费米面时费米

速度的标量平均值  , 得到电子在整个费米面的

平均费米速度   m/s, 表明Mn2AsSb

单层中存在高迁移率的完全自旋极化载流子.

此外, 采用非平衡格林函数 (NEGF)方法, 研

究Mn2AsSb单层在不同自旋通道中的电子输运性

质 [32]. 在有限尺寸散射区域中, 对于不同自旋通道

的能量 E, 材料在弹道输运区的电导由 Landauer-

Büttiker公式给出 [33]:
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图 4    Mn2AsSb单层的电子结构　(a)自旋分辨能带结构; (b)对应原子轨道及其杂化的能带; (c)总态密度 (TDOS)和对应原子

轨道的投影态密度 (PDOS); (d)自旋分辨的态密度

Fig. 4. Electronic structure of Mn2AsSb monolayer: (a) Spin-resolved band structure; (b) band structure corresponding to atomic or-

bitals and their hybridizations; (c) total density of states (TDOS) and projected density of states (PDOS) corresponding to atomic

orbitals; (d) spin-resolved density of states.
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图 5    对应于Mn2AsSb单层的 (a)下能带 (绿色)、(b)上能带 (黄色)和 (c)中能带 (粉色)的二维费米面, 浅蓝色区域表示布里渊区

Fig. 5. 2D  Fermi  surfaces  corresponding  to  (a)  lower  band  (green),  (b)  upper  band  (yellow),  and  (c)  middle  band  (pink)  in  the

Mn2AsSb monolayer. The light blue area represents the Brillouin zone.
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Gσ=
e2

πℏ

∫ φL

φR

Tσ(E, Vb)[fL(E−φL)− fR(E − φR)]dE,

(2)

Vb ℏ
φL/R = εF ± Vb/2

Tσ (E, Vb)

Vb

式中, 下标 s 为自旋向上 (↑)态或自旋向下 (↓)

态;   为偏置电压; e 为电子电荷;   为约化普朗克

常数; fL/R 和  分别为左 (L)和右 (R)

电极的费米-狄拉克分布函数和电化学势.  

为偏压  下自旋相关的透射系数, 定义为 

Tσ(E,Vb)=Tr[Γ L
σ (E)Gσ(E,Vb)Γ

R
σ (E)G†

σ(E,Vb)], (3)

Γ
L(R)
σ (E)

Σ
L(R)
σ (E) G†

σ

Gσ(E, Vb) =

[ES(E)−Hσ(E)−ΣL
σ(E)−ΣL

σ(E)]−1

其中  为关联左 (L)或右 (R)电极自能矩

阵  的展宽矩阵; Gs 和   分别为带自旋

指标的延迟格林函数和超前格林函数.  

 为与导电通

道的哈密顿量 H 和原子轨道重叠矩阵 S 相关的延

迟格林函数. 根据 (2)式和 (3)式, 计算不同自旋

通道下Mn2AsSb的电导, 结果如图 6所示. 由图 6

可以看出, 在费米能级附近区域, 自旋向上通道的

电导很大, 约为 1011 S/cm2, 而自旋向下通道的电

导几乎可以忽略不计. 这里, 类比 Julliere模型对隧

道磁阻 (TMR)效应中铁磁层自旋极化的描述 [34],

定义Mn2AsSb单层的自旋极化率 P 为 

P =
G↑ −G↓

G↑ +G↓
, (4)

G↑ G↓其中  和   分别为自旋向上和自旋向下通道的

电导. 则由图 6和 (4)式可得, 在约 1.5 eV的窗口

内, Mn2AsSb单层的自旋极化率 P 接近 100%. 因

此, Mn2AsSb的金属特性主要取决于自旋向上载

流子诱导的费米面, 并且可以在较宽的偏压范围内

产生单纯的自旋电流.

 3.3    磁晶各向异性

Mn2AsSb单层的磁晶各向异性是作为磁存储

器件材料的重要性质. 一般而言, 材料的磁晶各向

异性是提高长程磁有序热稳定性的先决条件 [35,36].

就信息的磁存储而言, 对于 STT-MRAM等自旋

电子器件, 稳定写入信号 (数据存储)所需的能量

ESW 与材料的磁晶各向异性能 EMCA 成正比, 即写

入信号的稳定性与磁介质层中两个磁化方向之间

的能量差有关 [21,37]. EMCA 高, 表示材料的热稳定

性好, 不受热涨落的影响, 可以保持数据存储的稳

定. 另一方面, 写入信号需要的反转磁化方向的临

界电流 Ic 也与 EMCA 成正比 [38]: 

Ic = 2α
eγ

χµB
EMCA, (5)

e

µB

EMCA Ic Esw

其中 a 和g 分别为吉尔伯特阻尼和回旋磁比;   和

 分别为电子电荷量和玻尔磁子; c 是与磁介质

层自旋极化有关的几何函数. 由 (5)式可见, 如果需

要低功耗写入信号, 就要减少 Ic, 则期望低的 EMCA,

但这又不利于数据存储的稳定性. 因此, 在不牺牲

数据存储稳定性的前提下, 尽可能保持低功耗信号

写入, 需要选择合适的   , 以在   和   之间

作出权衡.

现在, 我们计算 Mn2AsSb的 EMCA, 并分析其

在应力调制下的行为. 根据力定理, EMCA 可按以

下公式计算 [39,40]: 

Ep
MCA =

∑
n,k

fn,k(θ, φ)En,k(θ, φ)ω
p
n,k(θ, φ)

−
∑
n,k

fn,k(θ0, φ0)En,k(θ0, φ0)ω
p
n,k(θ0, φ0), (6)

ωp
n,k

其中 fn, k 和 En, k 分别是与能带指数 n 和波矢量

k 对应的占据因子和能带能量, 球坐标 (q, j)描述

自旋方向, (q0, j0)为初始自旋方向,    为投影

权重, 表示为 

ωp
n,k = ⟨ψn,k |SP + PS

2
| ψn,k⟩ , (7)

Ei
MCA =

∑
p
Eip
MCA

θ0 = 0◦

式中, yn, k 为本征态; S 和 P 分别为重叠矩阵和投

影矩阵, P 为对角奇异矩阵. 不同原子轨道的 EMCA
可以通过投影到不同的原子轨道上得到,  即

 , 求和遍历第 i 个原子的所有轨

道 p. 为了保证费米能级附近的能量收敛, 我们在

整个布里渊区域设置密集的 k 点采样 (45×45×1).

由于存在两个角变量, 为了简单起见, 设置 
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φ0 = 0◦ φ = 0◦ φ = 45◦

φ

和  , 计算在面内方位角   和  

时 EMCA 随极角 q 的变化, 结果如图 7所示. 对比

图 7(a)和图 7(b)可见, EMCA 不仅强烈地依赖于 q,

也随  有一定改变, 说明面外存在较大的磁晶各向

异性, 面内各向异性较小. 在无应变情况下, 当 q =

90°时, EMCA 达到最大, 其值为 0.35和 0.4 meV/

(unit cell), 在 q = 0°时, EMCA 为最小值, 分别为

0.025和 0.03 meV/(unit  cell).  由 于 在 x-y 面 内

EMCA 最大, 因此垂直 x-y 面的方向是易磁化方向,

即对应于 z (c-轴)方向. 值得注意的是, Mn2AsSb

的 EMCA 最大值显著高于 Fe, Co和Ni的 EMCA(1—

3 μeV/atom)[41],  甚至可与 CrI3,  CrBr3,  CrCl3 的

EMCA(0.02—0.8 meV/(Cr atom))相媲美 [42], 表明

其具有好的热稳定性.

进一步,  计算应变情况下 Mn2AsSb单层的

EMCA, 结果也显示在图 7中. 可以看出, 当沿面内

方向施加双轴应变时, 无论 Mn2AsSb单层受到压

缩或拉伸, EMCA 都随着应变的增加而增大, 且拉

伸应变的影响更为明显. 由此可见, 应变可以显著

改变 Mn2AsSb单层的 EMCA. 由于结构对称性破

缺, Mn2AsSb单层在应变作用下, Mn—As/Sb的

键长和键角发生改变, 从而调整Mn原子周围的晶

体场, 导致 Mn原子的自旋-轨道耦合 (SOC)相互

作用发生改变, 从而引起 EMCA 的变化, 尤其是拉

伸应变引起的晶格扩张使 EMCA 的应变响应格外

显著. 因此, 施加应变可以实现 EMCA 的有效调控,

以满足器件制造和应用的要求.

 3.4    吉尔伯特阻尼

吉尔伯特阻尼 a 是决定磁性材料动态响应的

重要参数. 由 (5)式可知, 临界电流 Ic 不仅与磁性

材料的 EMCA 正相关, 也与 a 正相关. 如果磁性材

料具有小的 a, 则可以获得小的 Ic, 从而降低自旋

电子器件的能耗. 根据 Kambersky的扭矩关联模

型, a 的矩阵元表示为 [43,44]: 

αpq=
g

msπ

∫
Ω

∑
n,m

Wn.m(k)T q
n,m(k)[T p

n,m(k)]
†dk, (8)

g

T p
n,m(k)=⟨n,k |T p|m,k⟩ T p=[σp,HSO]

|n,k⟩

Wn,m (k)

其中  为朗德 (Landé)因子 ; ms 为总磁矩 ; p, q

(= x, y, z)为笛卡尔坐标. 波矢量 k 的积分遍历整个

布里渊区体积 W, 并对所有能带指标 (n, m)求和.

 是扭矩算子 

的矩阵元, 其中 sp 和   分别是自旋-轨道耦合

哈密顿量 HSO 的泡利自旋矩阵和布洛赫本征态.

两个能带 En,k 和 Em,k 之间的谱重叠函数 

定义为 

Wn,m(k) =

∫
η(E)An,k(E,Λ)Am,k(E,Λ)dE, (9)

η(E) = −∂f/∂E
An,k(E,Λ) = (1/π)[Λ/((En,k−

E)2 + Λ2)]

式中,    为费米 -狄拉克分布函数

f(E, eF)的负导数 ,   

 为具有寿命展宽 L 的洛伦兹线型函数,

L 描述所有散射过程, 如电子-声子散射、杂质散

射、合金散射和自旋相关散射 [45]. 然而, 对纯晶体

而言, 当环境温度 T > 0 K时, 电子-声子散射是

主要机制. 因此, 吉尔伯特阻尼 a 是 L 的函数, 描

述其随电子-声子散射过程的变化.

η (E)

αpq

Λ

在计算中, 考虑  的温度依赖性, 选择 40×

40×1的 k 点采样以保证   的收敛性. Mn2AsSb

的 a 作为  的函数如图 8所示. 由图 8可以看出, 由

于Mn2AsSb是对称性破缺的各向异性晶体, 无论
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φ = 0◦ φ = 45◦ EMCA θ图 7    方位角 (a)   和 (b)   时,   随极角   与应变的变化

φ = 0◦ φ = 45◦ EMCA θFig. 7. At the azimuthal angles (a)   and (b)   ,    dependent on polar angle    and the strains.
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αxx ≃ αyy

Λ > 0.7

Λ0

αmin = 2.51× 10−6, 6.52× 10−6, 2.49× 10−5

αmin = 2.49× 10−5

a b

dz
pz

有无应变, a 的面内分量都几乎相等 (  );

在无应变和施加压缩应变时, 面内分量大于面外分

量, 而对应拉伸应变, 当    meV时, 面内分

量小于面外分量. 从图 8还可以看出, 如果沿面内

方向施加双轴应变, 无论是压缩还是拉伸, 面内分

量的值都表现出明显的减小. 有趣的是, 无论有无

应变, a 的面内分量随寿命展宽 L 呈现非单调变

化, 并在   (= 0.85, 1.2, 3.5 meV)处出现最小值

 (      ).  因

为 L0 对应于材料本征电子-声子散射的最优能量,

反映电子态密度与带内和带间跃迁的能量平衡,

a 出现最小值, 说明计算是收敛且可靠的. 此外,

即使没有施加应变, 吉尔伯特阻尼的最小面内分

量  也低于已经报道的材料 , 如

传统铁磁材料 (Fe, Co, Ni)[46], 金属氧化物 (CrO2,

La0.7Sr0.3MnO3)[8,47] 和 Heusler合金 (Co2FeGa)[48],

因此具有显著优势. 这里极低的吉尔伯特阻尼可能

源于Mn2AsSb单层的低态密度和低散射的电子环

境. 由于 Mn2AsSb的双面结构破坏的是垂直对称

性, 所以无应变或者沿面内方向施加双轴应变, 晶

格参数  与   保持相等, 面内几乎各向同性, 而面

内与面外的阻尼分量差异较大. 对于压缩与拉伸应

变下的面外阻尼出现的相反行为, 可以归结为压缩

应变通过增强面内晶体场, 稳固了面内阻尼的主导

地位, 而拉伸应变使面内晶格扩张, 导致面内晶体

场强度减弱, 当寿命展宽 L>0.7 meV时激发 Mn

原子的  轨道与具有较强自旋轨道耦合的 As/Sb

原子的  轨道在垂直方向上的杂化, 形成高的面

外阻尼.

 3.5    交换相互作用和居里温度

根据海森伯模型, 交换相互作用的哈密顿量

为 [49]
 

Hex = −
∑
i ̸=j

Jij êi · êj , (10)

êi êj式中,    和   为指向原子 i 和 j 的磁矩方向的单

位矢量; Ji, j 为 i 和 j 处的电子自旋的交换耦合常

数, Ji, j 的正负号表示两个自旋之间的铁磁或反铁

磁耦合. 应用 Liechtenstein-Katsnelson-Antropov-

Gubanov(LKAG)方程 [50], Ji, j 由下式计算: 

Jij =
1

2π

∫ εF

−∞
Tr[Ĝ↑

ij V̂jĜ
↓
jiV̂i]dE, (11)

Ĝ↑
ij Ĝ↓

ji

V̂i V̂j

其中  和  表示 i 和 j 之间的实空间格林函数算

子;   和  分别是 i 和 j 处的局域交换相互作用势.

R0j |Rj −R0|

具体到 Mn2AsSb单层铁磁材料, 考虑其磁矩

主要来自 Mn的贡献, 我们计算 (7×7×1)超胞内

连续相邻 8个 Mn离子的局部磁矩之间的交换耦

合 Ji, j. 图 9给出了位于中心位置 (i = 0)与第 j 个

近邻位置距离  (=   )的Mn离子之间

的交换耦合 J0j 的计算结果. 由图 9可见, J0j 随着

R0j 增大而急剧减小, 并且在第一个最近邻位置 (j =

1)之后表现出非常弱的振荡行为, 这表明交换相

互作用的范围实际上非常小, 与 Ruderman-Kittel-

Kasuya-Yoshida(RKKY)相互作用相同 [51]. 此外,

还研究了在应变影响下 J0j 的变化. 如图 9所示,

应变在一定程度上延缓了 J0j 的下降, 但趋势与无
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应变时的 J0j 相同, 特别是对于 j > 3的情况. 进一

步, 对于–2%—+2%范围内的外加应变, 计算出相

应的总交换耦合常数分别为 17.58(0), 41.452(–2%)

和 35.528(+2%) meV. 这里, 交换耦合常数的值均

为正, 再次证实Mn2AsSb的铁磁性.

为评估Mn2AsSb磁有序的稳定性与交换作用

强度, 计算自旋波刚度 D. 对于二维均匀铁磁材料,

在自旋波能量的长波极限下, D 近似表示为 [52]
 

D = lim
η→0

D(η)D = lim
η→0

D(η), (12)
 

D(η) =
∑
j

2µB
3µs

J0jR
2
0j exp

(
−ηR0j

R01

)
, (13)

式中, μS 为每个原子的自旋磁矩; h 为收敛参数.

在没有应变的情况下, 计算得到 Mn2AsSb的自旋

波刚度 D(0) = 92.73 meV·Å2,  表明 Mn2AsSb中

存在较强的交换相互作用和稳定的磁有序, 预期其

具有较高的居里温度.

最后, 作为评价材料磁化转变的关键参数, 评

估Mn2AsSb单层的居里温度 TC. 对于四方晶格铁

磁材料, 由伊辛模型 (IM)和自旋波 (SW)理论计

算居里温度的表达式分别为 [53,54]
 

T IM
c =

2J

kB ln
(
1 +

√
2
) , (14)

 

T SW
c =

πJS2

2kB ln
(
∆+ 2πJS

∆

) , (15)

J =
∑

j
J0j

∆ = 2EMCA/(nS) n

T IM
c = 462.36 T SW

c = 263.70 T IM
c >

T SW
c

T SW
c

T IM
c = 1150.7 T SW

c = 585.89

T IM
c = 935.45 T SW

c = 488.18

式中, kB 为玻尔兹曼常数;    表示位于

设定中心 (i = 0)和位于 j 的原子之间的总交换相

互作用, 自旋波能隙   , 其中   和

S 分别是每个单胞包含的 Mn原子数和 Mn原

子自旋. 对于四方晶格 Mn2AsSb单层, n = 2和

S = 5/2, 由图 9和最大 EMCA 值, 计算得到无应变

时   K和   K. 显然,  

 . 一般地, 伊辛模型给出高估的居里温度, 而

自旋波理论给出低估的值, 所以预期 Mn2AsSb单

层的居里温度在以上两个估值之间. 还需指出, 尽

管自旋波理论得到的  较小, 但仍高于其他典型

的二维铁磁材料的居里温度, 如 CrI3[36] 和 CrXTe3
(X = Si, Ge)[55]. 进一步, 计算沿面内方向施加双

轴应变情况下的居里温度, 得到压缩应变 (–2%)

下的   K和   K, 拉伸应变

(+2%)下的   K和   K. 可

见, 施加应变可以增强原子间总的交换相互作用,

从而调控半金属铁磁材料Mn2AsSb的居里温度.

 4   结　论

本文系统地研究了二维铁磁材料Mn2AsSb的

本征半金属性和磁学性质. 发现该材料具有大的自

旋能隙, 可以产生纯自旋电流和高注入效率, 可以

选择作为高性能自旋电子器件的注入源材料. 此

外, 该材料具有较大的 MCA、较低的吉尔伯特阻

尼和合理的自旋波刚度, 可以优化纳米级自旋电子

器件的热稳定性和临界电流. 由于 Mn2AsSb的本

征半金属性及其良好的磁学性质, 也可以选择作为

自旋电子器件中的电极材料. 此外, 在应变调控下,

可以增大 Mn2AsSb的磁晶各向异性, 进一步减小

吉尔伯特阻尼, 获得更高的居里温度. 也需要指出,

Mn2AsSb单层铁磁材料的实验制备还未见报道,

但参考已被成功制备的二维磁性材料,  实际

Mn2AsSb样品的磁学性质会受到缺陷、应变、衬底

相互作用等因素影响 [56,57]. 总之, 本文的理论研究

表明, 二维本征半金属 Mn2AsSb铁磁材料具有优

异的磁学性质, 可望在下一代纳米自旋电子器件中

获得应用.
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Abstract

263.7 K < Tc

< 462.4 K

Two-dimensional  half-metallic  ferromagnet  materials  have  attracted  significant  attention  because  of  their
fascinating  physical  properties.  Herein,  a  two-dimensional  Mn2AsSb  monolayer  ferromagnetic  material  was
designed,  and  its  intrinsic  half-metallicity  and  magnetic  properties  were  systematically  investigated  through
density functional theory (DFT) and the nonequilibrium Green’s function (NEGF) method. Research results show
that Mn2AsSb monolayer has a spin gap of 2.44 eV, exhibits intrinsic half-metallicity, and can achieve 100% spin-
polarization  within  a  wide  Fermi  window  (>1.5  eV).  Meanwhile,  the  Mn2AsSb  monolayer  has  a  high  Fermi
velocity  (1.13×105  m/s),  a  large  magnetic  crystalline  anisotropy  (0.025–0.35  meV/(unit  cell)),  a  high  electrical
conductivity  (~1011  S/cm2),  and  a  low  Gilbert  damping  (2.49×10–5).  Furthermore,  the  effective  exchange
interaction  of  Mn2AsSb  monolayer  is  explored  by  using  the  spin-polarized  Green’s  function  formalism.  The

calculations  give  a  reasonable  spin  wave  stiffness  (92.73  meV·Å2)  and  a  high  Curie  temperature  ( 

 ).  Therefore,  the  Mn2AsSb  monolayer  material  has  intrinsic  half-metallicity  and  excellent  magnetic
properties, which demonstrates its promising application prospect in the next generation spintronic devices.

Keywords: two-dimensional  (2D)  ferromagnet  materials,  first  principles,  intrinsic  half-metallicity, magnetic
property

DOI: 10.7498/aps.75.20251622　 　　　　CSTR: 32037.14.aps.75.20251622

 

*  Project  supported  by the  National  Natural  Science  Foundation  of  China  (Grant  Nos. 12474273, 62374097)  and  the  K.  C.

Wang Magna Fund in Ningbo University, China.

†  Corresponding author. E-mail:  xuwenwu@nbu.edu.cn
‡  Corresponding author. E-mail:  zhoujun@nbu.edu.cn 

 

3

2

1

-2

   

E
n
e
rg

y
/
e
V

0

-1

-3

F

Spin up
Spin down

VBM

CBM

2
.4

4
 e

V

Upper
band

Middle band
Lower band

3

2

1

-2

   

E
n
e
rg

y
/
e
V

0

-1

-3

F

Mn d
As p
Sb p















Mn

As

Sb

The atomic structure of Mn2AsSb Spin-polarized electronic band and fat band structure of Mn2AsSb

30O

60O

90O=0O

120O

150

180O 0O

210O

240O

270O

300O

330O

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

1.2

1.4

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

1.2

1.4


M

C
A
/
(m

e
V
S(
u
n
it
 c

e
ll
)-

1
)

30O

60O

90O=45O

120O

150

180O 0O

210O

240O

270O

300O

330O

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

1.2

1.4

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

1.2

1.4


M

C
A
/
(m

e
V
S(
u
n
it
 c

e
ll
)-

1
)

0%
-4%
-2%
+4%
+2%










4 6 8 10 12 14

-5

0

5

10

First
nearest
neighbor

15

20

A
v
e
ra

g
e
 

0
/

m
e
V

0%
-2%
+2%

Distance 0/A






 

 



10-110-210-310-4

G
il
b
e
rt

 d
a
m

p
in

g
 

+2%
0%

-2%



















10-3

10-4

10-5

10-6

Life-time broadening /eV

MAC dependent on various strain for =0O and =45O Gilbert damping tensor  as the
function of life-time broadening

 for various strain

0 dependent on 0

between Mn sites for
various strain

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 75, No. 8 (2026)    080712

080712-11

http://doi.org/10.7498/aps.75.20251622
https://cstr.cn/32037.14.aps.75.20251622
mailto:xuwenwu@nbu.edu.cn
mailto:xuwenwu@nbu.edu.cn
mailto:zhoujun@nbu.edu.cn
mailto:zhoujun@nbu.edu.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


二维铁磁材料Mn2AsSb的本征半金属性及磁学性质

袁军   汪帆帆   张珠峰   许文武   顾辰杰   周骏

Intrinsic half-metallicity and magnetic properties of two-dimensional ferromagnetic material Mn2AsSb

YUAN Jun      WANG Fanfan      ZHANG Zhufeng      XU Wenwu      GU Chenjie      ZHOU Jun

引用信息 Citation: Acta Physica Sinica, 75, 080712 (2026)    DOI: 10.7498/aps.75.20251622    
CSTR: 32037.14.aps.75.20251622

在线阅读 View online: https://doi.org/10.7498/aps.75.20251622

当期内容 View table of contents: http://wulixb.iphy.ac.cn

您可能感兴趣的其他文章

Articles you may be interested in

基于钙钛矿的二维铁磁体Sr2RuO4单层

Perovskite-based two-dimensional ferromagnet Sr2RuO4 monolayer

物理学报. 2024, 73(22): 226101   https://doi.org/10.7498/aps.73.20241042

CrO2单层: 一种兼具高居里温度和半金属特性的二维铁磁体

CrO2 monolayer: a two-dimensional ferromagnet with high Curie temperature and half-metallicity

物理学报. 2024, 73(10): 106102   https://doi.org/10.7498/aps.73.20240246

过渡金属原子X (X = Mn, Tc, Re) 掺杂二维WS2第一性原理研究

First-principles study of transition metal atoms X (X = Mn, Tc, Re) doped two-dimensional WS2 materials

物理学报. 2022, 71(12): 127301   https://doi.org/10.7498/aps.71.20212439

应变对(Ga, Mo)Sb磁学和光学性质影响的理论研究

First-principles study of strain effect on magnetic and optical properties in (Ga, Mo)Sb

物理学报. 2022, 71(9): 096103   https://doi.org/10.7498/aps.71.20212316

二维SiP2同素异构体结构预测及其电子性质的第一性原理研究

First-principles study of structure prediction and electronic properties of two-dimensional SiP2 allotropes

物理学报. 2022, 71(23): 236101   https://doi.org/10.7498/aps.71.20220853

二维kagome晶格过渡金属酞菁基异质结的电子性质

Electronic properties of two-dimensional kagome lattice based on transition metal phthalocyanine heterojunctions

物理学报. 2023, 72(24): 247502   https://doi.org/10.7498/aps.72.20230921

https://wulixb.iphy.ac.cn
https://doi.org/10.7498/aps.75.20251622
http://wulixb.iphy.ac.cn
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.73.20241042
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.73.20241042
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.73.20241042
https://doi.org/10.7498/aps.73.20241042
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.73.20240246
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.73.20240246
https://doi.org/10.7498/aps.73.20240246
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.71.20212439
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.71.20212439
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.71.20212439
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.71.20212439
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.71.20212439
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.71.20212439
https://doi.org/10.7498/aps.71.20212439
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.71.20212316
https://doi.org/10.7498/aps.71.20212316
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.71.20220853
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.71.20220853
https://doi.org/10.7498/aps.71.20220853
https://wulixb.iphy.ac.cn/article/doi/10.7498/aps.72.20230921
https://doi.org/10.7498/aps.72.20230921

	1 引　言
	2 计算方法
	3 结果与讨论
	3.1 结构与磁性
	3.2 半金属性
	3.3 磁晶各向异性
	3.4 吉尔伯特阻尼
	3.5 交换相互作用和居里温度

	4 结　论
	参考文献

