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(2021 年 7 月 16日收到; 2021 年 9 月 20日收到修改稿)

二维磁性材料是近几年新兴的研究领域, 该材料在开发自旋电子器件等领域具备良好的应用潜能. 为了

了解二维磁性材料的磁性质, 明确体系内各近邻磁性原子间的磁相互作用非常重要. 第一性原理为各近邻磁

交换参数的计算奠定了基础. 目前各近邻参数的第一性原理计算常用的是能量映射法, 但这种方法存在一定

的缺陷. 本文通过广义布洛赫条件推导了 3种常见二维磁性结构的海森伯作用与 Dzyaloshinskii-Moriya (DM)

相互作用的自旋螺旋色散关系, 这 3种结构为四方结构, 元胞包含一个磁性原子的六角结构, 元胞包含两个

磁性原子的六角结构. 为了将本文推导的自旋螺旋色散关系应用于实际, 我们通过第一性原理计算了一些材

料的海森伯和 DM作用的交换参数 , 这些材料分别是 MnB,  VSe2,  MnSTe,  Cr2I3Cl3. 其中 ,  MnSTe和

Cr2I3Cl3 都属于二维 Janus材料, 磁性原子层的上下层对称性破缺, 整个体系存在 DM相互作用.

关键词：二维磁性结构, 磁相互作用, 广义布洛赫条件, 第一性原理

PACS：71.15.Nc, 73.20.At, 73.61.Ey 　DOI: 10.7498/aps.71.20211317

 

1   引　言

二维磁性材料是指具有本征磁性的二维材料.

由于维度的特殊性, 二维磁性材料更容易受到其接

触材料的影响, 从而能够产生新奇的现象, 例如非

常规超导和反常霍尔效应等. 因此, 二维磁性材料

为研究这些物理现象提供了良好的平台. 同时, 二

维磁性材料的物理特性容易控制, 例如, 通过电场

或者静电掺杂可以改变材料的交换参数和磁各向

异性 [1], 或通过压力与应变改变材料的磁性. 可操

控的物理性质使得二维磁性材料更容易形成异质

结. 某些异质结不仅具有研究价值, 更是在工程应

用中具有良好的发展前景 [2]. 部分二维磁性半导体

材料的电子运输和磁性之间存在强耦合, 这一性质

有助于提升场效应管在低温和磁性材料中的性

质 [3]. 同时, 一些二维磁性材料, 如 Fe3GeTe2 材料,

同源连接可用于制造多态垂直自旋阀, 有助于将自

旋信息拓展到二维材料 [4]. 在开发一些自旋电子设

备、磁控装置和微电子器件等领域, 二维磁性材料

都具有特殊意义.

早期发现的二维材料并不具有磁性, 人们致力

于通过外部诱导在二维材料中制造空穴来掺杂磁

性原子, 然而这种方法产生的磁性不具有长程有序

性. 根据 Mermin-Wagner定理 [5], 由于热激发, 各

向同性的二维材料不可能在有限温度下达到长程

磁有序. 因此, 得到长程磁有序的二维磁体需要破

坏各向同性的条件. 近年来, 相关的研究得到了重

大的突破. 2017年, 美国加州大学的张翔院士课题

组 [6] 通过磁光克尔技术发现了本征长程磁有序的

Cr2Ge2Te6 晶体, 双层的 Cr2Ge2Te6 材料在低温下

呈现顺磁性, 其居里温度可通过外场调控, 这一性
 

†  通信作者. E-mail: yzhu@nuaa.edu.cn
‡  通信作者. E-mail: wlxmcl@mail.usts.edu.cn

© 2022 中国物理学会  Chinese Physical Society http://wulixb.iphy.ac.cn

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 71, No. 1 (2022)    017105

017105-1

http://doi.org/10.7498/aps.71.20211317
mailto:yzhu@nuaa.edu.cn
mailto:yzhu@nuaa.edu.cn
mailto:wlxmcl@mail.usts.edu.cn
mailto:wlxmcl@mail.usts.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


质在自旋电子器件的研发中有望得到应用. 在同一

时期, 华盛顿大学的徐晓东课题组 [7] 通过机器剥

离法制备出了单层的 CrI3 晶体, CrI3 晶格是 A型

反铁磁体, 但单层显示为铁磁性. 2018年, 张远波

团队 [8] 通过离子栅压来调控剥离了二维磁性材料

Fe3GeTe2, 这种二维材料中的流动电子和原子的

内在磁矩共存并相互作用, 可能导致大尺度的相变

和新的现象. Fe3GeTe2 是金属铁磁体, 改变晶体

中 Fe原子的浓度可以调控材料的居里温度和矫顽

力. 同时, 单层的 VSe2[9], MnSe2[10] 也成功被制备.

Fe3GeTe2, VSe2 和MnSe2 的居里温度都可被调控

到室温以上, 这为相关的研究提供了更多的便利.

磁性原子之间相互作用的哈密顿量一般表示为 

H =
∑
i<j

JijSi · Sj +
∑
i<j

Dij · (Si × Sj), (1)

其中 Si 和 Sj 分别为晶格格点 i 和格点 j 上的自旋

算符. (1)式中的第一项是各向同性的海森伯相互

作用项 (Heisenberg interaction, HBI). 第二项是

Dzyaloshinskii-Moriya相互作用项 (DMI).

Dzyaloshinskii-Moriya相互作用又称手性磁

相互作用, 是在海森伯模型的基础上考虑自旋轨道

耦合条件而产生的相互作用项 [11,12]. 在不考虑自旋

轨道耦合的情况下, 电子在跃迁时其自旋取向保持

不变, 因此电子只能在自旋取向相同的轨道上跃

迁. 在自旋轨道耦合较大的情况下, 电子自旋取向不

同的态受到自旋轨道耦合的激发, 从而使电子具有

跃迁到此激发态的概率, 因此电子可能在不同的自

旋状态下跃迁. 这使得哈密顿量不再具有各向同性.

DM相互作用的交换参数Dij 是矢量, 其方向为 

Dij = Dij (z × uij) , (2)

其中 uij 是原子 i 指向原子 j 方向的单位基矢, z是

具有自旋轨道耦合原子垂直于原子 i 与原子 j 连线方

向的基矢. Dij 参数具有反对称性质, 即Dij = –Dji.

因此在对称性较高的晶体中, DM相互作用会抵消.

DM相互作用是产生斯格明子的重要机理. 斯

格明子是一种受拓扑保护的稳定的自旋结构 ,

2009年德国慕尼黑大学首次在实验上观测到斯格

明子的存在 [13], 这吸引了大量学者致力于斯格明

子的研究. 斯格明子的半径在纳米量级, 可以用很

小的电流操控, 因此可以作为数据存储以及制造自

旋电子器件的良好材料.

根据自旋结构的不同, 斯格明子主要分为布洛

赫型斯格明子和奈尔型斯格明子. 奈尔型斯格明

子大多出现在铁磁材料和重金属材料形成的多层

膜界面上. 重金属的原子间有较大的自旋轨道耦

合, 因此界面上存在较强的 DMI, 且 DMI矢量的

方向垂直于膜界面, 从而使得界面上出现稳定的奈

尔型斯格明子. 奈尔型斯格明子的结构如图 1所

示, 该结构每个原子的自旋磁矩方向沿着径向缓慢

旋转, 直到边界上的原子与中心原子的自旋磁矩方

向相反.

 
 

图 1    奈尔型斯格明子的磁矩结构示意图

Fig. 1. Spin configuration of Néel skyrmions.
 

通过第一性原理的计算, 可以得到二维磁性晶

格在不同的磁矩结构下的能量, 而不同磁结构下能

量与交换参数的关系可以通过磁相互作用的哈密

顿量来表示. 目前, 国内大多数对于磁性材料交换

参数的计算 [14−16], 是采用能量映射的方法. 该方法

的大致步骤为 [17]: 1)确定好系统中磁性原子的结

构, 预设 N 个磁矩的分布; 2)利用 VASP程序计

算出这 N 种磁矩分布的能量, 并两两相减获得 N – 1

个相互独立的能量差; 3)根据海森伯和 DM模型

表达出这 N 种磁矩分布的能量表达式, 并写出第

二步的能量差在这两种模型下与交换参数的关系

式; 4)通过最小二乘法拟合出交换参数的大小. 在

能量映射方法中, 交换参数的大小容易受到磁矩结

构的影响, 因此, 磁矩结构的构建具有十分重要的

作用. 在计算 DM交换参数的时候, 还需要考虑具

有非共线的磁矩结构, 否则 DM交换参数的计算

结果在共线的磁矩结构下可能是 0.

在目前使用的能量映射方法的过程中, 仍存在

着诸多的缺点. 首先, 对于二维磁性晶格来说, 该

方法能够构建的磁矩结构不够多, 因此容易出现过

度拟合的情况, 导致拟合的各近邻磁交换参量脱离

了实际意义; 其次, 由于磁结构构建的有限性, 各

结构之间没有连续的关联性, 因此, 其中某些结构

的能量计算出现错误, 或者由于磁矩本身的易变性

导致能量发生了无意义的改变, 这些都不能从计算
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值中合理地剔除出去而参与了磁交换参量的拟合,

这更加剧了交换参量拟合的失常; 第三, 这种方法

不能考虑太多近邻数, 近邻数越多, 需要构建的磁

构型数 (N)就越多, 这将大大地增加计算量; 最后,

对于金属体系, 不同自旋结构下同一近邻的相互作

用往往并不一样. 因此, 需要新的计算方法来获取

各近邻参量.

k = q1b1 + q2b2

R = ma1 + na2

2002年, Marsman和 Hafner[18] 首次通过广义

布洛赫条件计算 g-Fe自旋螺旋色散关系, 从而得

到了各近邻参数 J. 在广义布洛赫条件下 [19,20], 磁

性原子的磁矩是呈周期性变化的. 二维磁性体系每

个磁性原子的磁矩在同一平面内. 以倒格基矢来表

示自旋波的波矢   , 原胞基矢来表示

每一个格点的位置  . 则两个磁性原

子间的磁矩关系为 

Sjx = Six cos (k ·Rn)− Siy sin (k ·Rn) , (3) 

Sjy = Six sin (k ·Rn) + Siy cos (k ·Rn) . (4)

k

k

k

由 (3)式和 (4)式可知, 根据波失的不同, 可

以构造多个不同的磁矩结构. 当  的值在倒格基矢

下表示为 (0, 0, 0)时, 各个原子的磁矩方向相同,

因此代表着铁磁的结构; 当   值表示为 (0.5, 0.5,

0), j 原子的磁矩与 i 原子的磁矩不再平行, 从而代

表了某个特定的反铁磁的结构. 同理可得, 其他的

 值代表着更多的磁性结构. 因此通过广义布洛赫

的条件可以便捷且有规律地构造大量的磁构型.

本文将利用广义布洛赫条件, 推导在海森伯

和 DM相互作用模型下二维磁性晶格中磁性原子

之间的自旋螺旋色散关系, 并通过 VASP程序的

计算来拟合交换参数. 本文计算了 4种磁性晶格结

构不同的材料: 六角对称结构 VSe2, 四方对称结

构 MnB, 六角非对称结构 MnSTe, 原胞中含有两

个原子的六角非对称结构 Cr2I3Cl3. 

2   六角对称结构 VSe2

VSe2 材料有高载流子浓度、电导率, 以及电荷

密度波相变行为, 在电容器、自旋电子学、太阳能

电池等领域具有广阔的应用前景 [21]. 2018年Bollina

等通过分子外延技术首次在实验上生长出了单层

的 VSe2, 其在室温下呈现铁磁性. VSe2 独特的光

电特性吸引了大量的学者进行研究, 但部分性质仍

在研究中. 目前, 如何调控 VSe2 的性质, 使其能够

更好地应用在光电器件中仍需要投入更多的研究. 

2.1    原子结构

VSe2 的原子结构如图 2所示. VSe2 属于六角

晶系, 晶格常数为 3.46 Å. 磁性原子 V层属于六角

结构, V层的上层和下层都是 Se原子层, Se原子

层也是六角结构. 因此 VSe2 属于六角对称结构,

体系中不含有 DMI.
 
 

(a)

(b)

V

Se

图 2    VSe2 原子结构示意图　(a) 俯视图; (b) 侧视图

Fig. 2. The  view of  the  lattice  structure  for  VSe2:  (a)  Top

view; (b) side view. 

2.2    自旋螺旋色散关系

六角磁性原子结构和各近邻分布的示意图如

图 3所示. 磁性原子的磁矩变化坐标系在图 3(c)

中用蓝色的坐标轴表示, 而黑色的坐标轴表示二维

晶格平面的坐标系. 通过设定一个中心原子, 计算

其他近邻原子与该中心位置的原子之间的相互作

用之和, 即可确定六角体系中磁矩相互作用情况.

根据 (3)式和 (4)式, 中心原子和其他原子在

晶格平面坐标轴 3个方向上的磁矩表达式为 

S0 = S (0)k, (5)

 
 

(b)(a)

(c)
1 1




a2

a1

b1

b2

图  3     (a)六角结构的原胞基矢和倒格基矢的示意图 ;

(b)六角结构的磁性原子及各近邻原子的分布; (c) 磁性原

子的磁矩变化坐标系 (蓝色坐标轴)以及二维晶格坐标系

(黑色坐标轴)示意图

Fig. 3. (a)  The  labeled  a1  and  a2  are  basis  vectors  and  b1
and  b2  are  reciprocal  lattice  vectors.  (b)  distribution  of

neighboring  atoms;  (c)  blue  axis  and  black  axis  represent

the coordinate system of magnetic moment and two dimen-

sional lattice , respectively.
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Sjx (R) =

√
2

2
[(S0x1

(r)− S0y1
(r)) cos (k ·R)− (S0x1

(r) + S0y1
(r)) sin (k ·R)], (6)

 

Sjy (R) = 0, (7)
 

Sjz (R) =

√
2

2
[(S0x1

(r)− S0y1
(r)) sin (k ·R) + (S0x1

(r) + S0y1
(r)) cos (k ·R)]. (8)

以铁磁态为基态, 根据 (1)式, 六角对称结构的自旋螺旋色散关系为 (详细的推导过程见附件 1) 

EHBI2 =
1

2
J2S

2 (0) {6− 2 cos[2π (q1 − q2)]− 2 cos[2π (2q1 + q2)]− 2 cos[2π (q1 + 2q2) ]} , (9)
 

EHBI3 =
1

2
J3S

2 (0) {6− 2 cos(4πq1)− 2 cos(4πq2)− 2 cos[4π (q1 + q2) ]} , (10)
 

EHBI4 =
1

2
J4S

2 (0) {12− 2 cos[2π (q1 + 3q2)]− 2 cos[2π (3q1 + 2q2)]− 2 cos[2π (2q1 + 3q2)]

− 2 cos[2π (q1 − 2q2)]− 2 cos[2π (3q1 + q2)]− 2 cos[2π (2q1 − q2) ]} , (11)
 

EHBI5 =
1

2
J5S

2 (0) {6− 2 cos(6πq1)− 2 cos(6πq2)− 2 cos[6π (q1 + q2) ]} , (12)
 

EHBI6 =
1

2
J6S

2 (0) {6− 2 cos[4π (q1 − q2)]− 2 cos[4π (2q1 + q2)]− 2 cos[4π (q1 + 2q2) ]} , (13)
 

EHBI7 =
1

2
J7S2 (0) {12− 2 cos 2π[(q1 + 4q2)]− 2 cos[2π (3q1 + 4q2)]− 2 cos[2π (4q1 + 3q2)]

− 2 cos[2π (q1 − 3q2)]− 2 cos[2π (4q1 + q2)]− 2 cos[2π (3q1 − q2) ]} , (14)
 

EHBI8 =
1

2
J8S2 (0) {6− 2(cos 8πq1)− 2(cos 8πq2)− 2 cos[8π (q1 + q2) ]} . (15)

磁性原子的磁交换总能表示为 

EHBI = EHBI1 + EHBI2 + EHBI3 + EHBI4 + EHBI5 + EHBI6 + EHBI7 + EHBI8. (16)

利用程序计算多个不同 q参数下磁交换总能

EDFT (q), 根据 (9)式, 可以得到不同的波矢 q下

的海森伯交换作用总能, 通过最小二乘法, 便可拟

合出各近邻的交换参数值.

VSe2 材料性质的计算通过 VASP中缀加平面

波的方法实现 [22,23]. 平面波的截断能为 312 eV, 以

保证良好的收敛. 初始截断能为 220 eV, 用于延展

平面波函数. 电子步自洽计算的收敛标准是 1 ×

10–6 eV. 高斯展宽的半径为 0.1 eV. 对于结构弛豫,

所有原子的弛豫收敛标准为 10–2 eV/Å. 二维六角

晶格布里渊区的采样点为 25 × 25 × 1, 用Hubbard

U 来描述 3 d电子间的库仑排斥作用, U 为 3 eV.

计算结果如图 4所示, K, G, M 为第一布里渊

区的高对称点. 在磁交换能计算中, 选取了 K-G-M

线上以及 K-G-M-K 线所包含区域内的若干个

q点, 并计算这些 q点所代表的磁构型下体系的磁

交换总能. 图中的离散点为 K-G-M 线上 q点的磁

交换总能. 通过最小二乘法计算得到了交换参数的

大小, 结果如表 1所列. 根据交换参数的值, 便可

得到不含交换参数的自旋螺旋色散关系 EJ (q), 图

中的实线表示 EJ (q)函数在 K-G-M 线上的取值.
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图 4    离散点是 VSe2 体系通过程序计算得到的自旋螺旋

能量色散关系 E(q), 其中 q是自旋螺旋的波矢 ; 实线是拟

合曲线

Fig. 4. Scatter  symbols  are  energy  dispersion  E(q)  as  a
function of the spiral wave vector q calculated by program,
lines are fitted ones. 
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计算结果表明, EJ (q)函数的曲线与程序计算

得到的磁交换能 (离散点)趋势基本一致, 这表明

VSe2 体系中磁性原子之间的交换作用能基本符合

海森伯体系, 拟合得到的 J 值非常合理. 在计算的

J 值中, 第一近邻 J1 和第二近邻 J2 对体系的磁交

换能起到了较大的作用, 其值有利于形成铁磁体

系; J3 有利于形成反铁磁体系, 但由于其值太小,

没能改变体系的磁基态, 因此该体系属于铁磁状

态. 从图 4也可得知, 在 G 点磁交换总能是最低的.

而在广义布洛赫条件下, G 点代表的磁构型是各个

原子的磁矩方向保持一致. 因此该体系的稳定磁状

态为铁磁. 

3   四方对称结构MnB

2017年, Farooq等 [24] 通过结构预测算法, 提

出了具有 p4mmm 对称的 MnB结构, p4mmm 对

称性使得该结构的物理性质有比较理想的均匀特

征. 这种MnB结构中每个原子的内聚能是 4.493 eV,

与现有的二维 (2D)材料的内聚能相当, 表明在适

当的条件下, 可以在实验上制备出单层的MnB结

构. 同时, 该结构也具有热学稳定性, Farooq等 [24]

的分子动力学模拟结果表明, 即使在 600 K的高

温下, MnB的结构也没有发生大幅度的变化. 在

MnB结构的二维平面内, x 和 y 方向的杨氏模量

都是 100 N/m, 表明了该结构具有力学稳定性. 总而

言之, p4mmm 对称的 MnB结构不仅能够通过适

当的实验方法制备出来, 还能在室温下稳定存在.

在没有应力的情况下, MnB的费米能级具有

一个狄拉克环, 通过增加适当的应力, 能够使MnB

结构的拓扑性质和磁基态发生相变 [25], 这一性质

使其为数据传输领域提供较大的帮助, 对于开发纳

米结构的自旋电子设备具有重要的意义.
 

3.1    原子结构

MnB结构的俯视图和侧视图如图 5所示, 其

晶格常数的计算结果为 2.85Å. MnB属于底心立

方结构, 每一层的原子结构相同, 表示 MnB具有

空间反演对称, 磁性原子 Mn之间不存在 DM交

换作用. MnB二维晶格体系属于对称的四方结构.
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图 5    MnB原子结构示意图　(a) 俯视图; (b) 侧视图

Fig. 5. Structure of MnB: (a) Vertical view; (b) side view.
 

3.2    自旋螺旋色散关系

与六角结构的推导方法类似, 得到四角对称结

构二维磁性晶格的自旋螺旋色散关系为:
 

 

EHBI1 =
1

2
J1S2 (0) [4− 2 cos (2πq1)− 2 cos (2πq2)] , (17)

 

EHBI2 =
1

2
J2S2 (0) {4− 2 cos[2π (q1 + q2)]− 2 cos[2π (q1 − q2) ]} , (18)

 

EHBI3 =
1

2
J3S2 (0) [4− 2 cos (4πq1)− 2 cos (4πq2)] , (19)

 

EHBI4=
1

2
J4S

2(0)
{
8− 2 cos[2π(2q1+q2)]− 2 cos[2π(2q1 − q2)]− 2 cos[2π(q1+2q2)]− 2 cos[2π(q1 − 2q2)]

}
, (20)

 

EHBI5 =
1

2
J5S2 (0) {4− 2 cos[4π (q1 + q2)]− 2 cos[4π (q1 − q2) ]} , (21)

 

 

表 1    VSe2 结构中磁性原子各近邻的海森伯交换

参数大小 (单位: meV)
Table 1.    Calculated parameters  of  Heisenberg   ex-

change J of VSe2, J is considered to the eighth neigh-

bor. (The unit of J is meV).

J1 J2 J3 J4 J5 J6 J7 J8

27.24 12.81 –2.8 0.59 –1 –1.5 –0.5 0.38
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EHBI6 =
1

2
J6S2 (0) [4− 2 cos (6πq1)− 2 cos (6πq2)] , (22)

 

EHBI7 =
1

2
J7S

2(0)
{
8− 2 cos[2π(3q1 + q2)]− 2 cos[2π(3q1 − q2)]− 2 cos[2π(q1 +3q2)]− 2 cos[2π(q1 − 3q2)]

}
, (23)

 

EHBI8 =
1

2
J8S

2(0)
{
8−2 cos[2π(3q1+2q2)]−2 cos[2π(3q1−2q2)]−2 cos[2π(2q1+3q2)]−2 cos[2π(2q1−3q2)]

}
. (24)

四角结构在HBI下的磁交换作用总能量满足 (16)式.

本次计算同样利用 VASP中缀加平面波的方

法实现. 平面波的截断能为 419 eV, 初始截断能

为 319 eV. 电子步自洽计算的收敛标准是 1×10–6 eV.

高斯展宽的半径为 0.02 eV. 对于结构弛豫, 所有

原子的弛豫收敛条件为 10–2 eV/Å. 二维四方晶格

布里渊区的采样点为 25×25×1. 用 Hubbard U

来描述 3 d电子间的库仑排斥作用, U 选为 3和 5 eV.

计算结果如图 6所示, 离散的点表示程序计算

的磁交换总能在不同波矢下的值, 通过在 HBI下

四方结构的自旋螺旋色散关系和最小二乘法拟合,

得到了各近邻交换参数的大小 (表 2), 从结果可知,

对系统的磁交换能有较大影响的近邻参数为 J1,

J2, J3, J4. 第一和第二近邻对磁性交换作用能的贡

献占主要部分, 其中第二近邻的贡献最大; 第三近

邻和第四近邻虽是负的, 但由于其值比第一和第二

近邻小了一个数量级, 不足以对磁矩方向的分布有

大的影响. 从图 6可知, 在 q为 0的地方, 即 G 点,

MnB结构的磁性交换作用能最低, 因此所有原子

的磁矩方向一致, MnB结构呈现铁磁性.

当 U 增加到 5 eV时, MnB的磁交换作用能

变小, 而磁性基态也从铁磁状态变为反铁磁状态,

这主要是由第一近邻的值变为负数 (–10.01 meV)

引起的. 如图 7所示, MnB的磁交换总能在 K 点

的时候最低, K 点的 q值为 (0.5, 0.5, 0). 根据广义

布洛赫条件, 每个磁性原子的磁矩与其最近邻的磁

矩相反. 因此MnB体系呈现反铁磁的特性.
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图 7    离散点是MnB体系通过程序计算得到的自旋螺旋

能量色散关系 E(q), 其中 q是自旋螺旋的波矢 ; 实线是拟

合曲线

Fig. 7. Scatter  symbols  are  energy  dispersion E(q)  of  MnB
as a function of the spiral wave vector q calculated by pro-
gram, lines are fitted ones. 

4   六角非对称结构MnSTe

在二维磁性材料中, 存在 DM相互作用的关

键要素是材料具有空间反演对称的结构. 2017年,

Zhang等 [26] 通过控制 MoS2 材料的生长, 利用 Se

原子取代顶层的 S原子, 成功制备了具有空间反演

对称破缺的二维 Janus单层材料 MoSSe. 受此启

发, 相同结构但含有磁性原子的 Janus材料MnSTe

也得到了理论的研究 [27], 结果表明, MnSTe能够

稳定存在, 且具有高度自旋极化和较高的居里温度,

这表明二维磁性材料MnSTe具有潜在的应用价值. 
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图 6    离散点是MnB体系通过程序计算得到的自旋螺旋

能量色散关系 E(q), 其中 q是自旋螺旋的波矢 ; 实线是拟

合曲线

Fig. 6. Scatter  symbols  are  energy  dispersion E(q)  of  MnB
as a function of the spiral wave vector q calculated by pro-
gram, lines are fitted ones. 

 

表 2    MnB结构 (U = 3 eV)中磁性原子各近邻

的海森伯交换参数大小 (单位: meV)
Table 2.    Calculated parameters  of  Heisenberg   ex-

change  J  of  MnB,  J  is  considered  to  the  eighth

neighbor. (The unit of J is meV).

J1 J2 J3 J4 J5 J6 J7 J8

21.22 44.5 –2.52 –4.53 0.952 1.08 0.569 1.27
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4.1    原子结构

MnSTe的原子结构如图 8所示, 其晶格常数

的计算值为 3.56 Å. 由图 8可知, MnSTe属于六

角晶系, 原胞内有 3层原子, 中间层是磁性原子

Mn, 两边分别为 S原子和 Te原子, 3层原子都属

于六角结构, 因此MnSTe结构具有空间反演对称

破缺, 属于六角非对称结构. 

4.2    自旋螺旋色散关系

相比于六角对称结构, 六角非对称结构需要再

增加一项 DM相互作用. 与六角对称结构的推导

方法类似, 六角结构在 DM相互作用下磁交换作 用能的自旋螺旋色散关系 (考虑到第四近邻)为
 

 

EDMI1 =
1

2
d1S

2 (0) {2 sin(2πq1)− sin(2πq2) + sin[2π (q1 + q2) ]} , (25)
 

EDMI2 =
1

2
d2S

2 (0)

{√
3

2
× 2 sin[2π (2q1 + q2)] +

√
3

2
× 2 sin[2π (q1 − q2)]

}
, (26)

 

EDMI3 =
1

2
d3S

2 (0) {2 sin(4πq1)− sin(4πq2) + sin[4π (q1 + q2) ]} , (27)
 

EDMI4 =
1

2
d4S

2 (0)

{
5
√
7

14
× 2 sin[2π (3q1 + q2)] +

2
√
7

7
× 2 sin[2π (3q1 + 2q2)] +

√
7

14
× 2 sin[2π (2q1 + 3q2)]

−
√
7

14
× 2 sin[2π (q1 + 3q2)] +

2
√
7

7
× 2 sin[2π (q1 − 2q2)] +

5
√
7

14
× 2 sin[2π (2q1 − q2)]

}
. (28)

DM相互作用下的磁交换总能为 

EDMI = EDMI1 + EDMI2 + EDMI3 + EDMI4. (29)

对于含有 DM交换作用的系统, 程序计算的

磁交换作用总能主要来自于海森伯相互作用和 DM

相互作用的贡献, 即 

EDFT (q) = EHBI (q) + EDMI (q) . (30)

由于 DM相互作用下的磁总能是关于 q的奇

函数, 而海森伯作用下磁总能是关于 q的偶函数. 即 

EDFT (−q) = EHBI (−q) + EDMI (−q)

= EHBI (q)− EDMI (q) , (31)

因此 DM作用的能量可以表示为 

EDMI (q) =
1

2
(EDFT (q)− EDFT (−q)) , (32)

海森堡相互作用的能量可以表示为 

EHBI (q) =
1

2
(EDFT (q) + EDFT (−q)) . (33)

通过最小二乘法, 即可通过 VASP程序拟合得到

海森伯和 DM交换参数的大小.

本次计算的平面波的截断能为 380 eV, 初始

截断能为 280 eV. 电子步自洽计算的收敛标准是

1 × 10–6 eV. 高斯展宽的半径为 0.02 eV. 对于结

构弛豫, 所有原子的弛豫收敛标准为 10–2 eV/Å.

二维六角晶格布里渊区的采样点为 25 ×25 × 1.

MnSTe的计算结果表明 (图 9), G 点的能量最

低, 因此体系呈现铁磁状态. 在各海森伯交换参数

中 (表 3), 对磁交换作用能影响较大的参数是 J1,

J2, J3, J4, J5, 其中第三近邻的值为 7.29 meV, 是

所有交换参数中的最大值. J6—J8 的参数值很小,

因此其对海森伯能量的贡献可以忽略. J4 和 J5 的

值虽然是负值, 但是数值远小于 J1—J3, 因此引起

的体系磁矩方向的改变量很小, 最终导致体系属于

铁磁状态.

在各 DM交换作用参数中 (表 4), 与海森伯交

换参数相比, DM参数不可忽略. d1 的值 (5.64 meV)

对海森伯能量的贡献为最大, 且其值与 J1 相当, 因

此MnSTe中 DM相互作用具有相对重要的角色.
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图 8    MnSTe原子结构示意图　(a) 俯视图; (b) 侧视图

Fig. 8. Atomic structure of MnSTe: (a) Vertical view; (b) side

view. 
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5   原胞中含有两个磁性原子的非对
称六角结构 Cr2I3Cl3

如前文所述, 目前成功制造 Janus单层MoSSe

的方法是控制 MoS2 的生长, 用 Se原子替代顶层

的 S原子. 这一方法也预示了实验上生长 Cr2I3Cl3
的可能性. Cr2I3Cl3 不仅有较强的 DMI, 其磁各向

异性也较小, 这些性质有助于体系形成稳定的螺旋

磁体或斯格明子 [28], 因此 Cr2I3Cl3 材料也具备一

定的应用价值. 

5.1    原子结构

Cr2I3Cl3 的原子结构示意图如图 10所示, 属

于六角晶系, 晶格常数为 6.66Å. 原胞内 Cr2I3Cl3
原胞内共有 3层原子, 中间层是具有磁性的 Cr原

子, Cl原子层和 I原子层属于原胞含有 3个原子

的六角结构. 在一个晶体原胞中, 以原胞基矢为单

位 , 两个磁性原子 Cr的相对坐标分别为 (0, 0),

(1/3, 2/3). Cr2I3Cl3 同样存在 DM相互作用, 因此

其磁性原子的磁交换总能需要考虑 HBI和 DMI

的共同作用.
  

(a)

(b)

Cl
I

Cr

图 10    Cr2I3Cl3 原子结构示意图　(a) 俯视图; (b) 侧视图

Fig. 10. Atomic  structure  of  Cr2I3Cl3:  (a)  Vertical  view;

(b) side view.
  

5.2    自旋螺旋色散关系

Cr2I3Cl3 原子结构在 HBI下各近邻的自旋螺

旋色散关系 (考虑到第六近邻)为
 

 

EHBI1 =
1

2
J1 × 2S2 (0)

{
2− cos(2πq2)− cos[2π (q1 + q2)]

}
, (34)

 

EHBI2 =
1

2
J2 × 2S2 (0)

{
6− 2(cos 2πq1)− 2 cos(2πq2)− 2 cos[2π (q1 + q2)]

}
, (35)

 

EHBI3 =
1

2
J3 × 2S2 (0)

{
3− 2 cos(2πq1)− cos[2π (q1 + 2q2)]

}
, (36)

 

EHBI4 =
1

2
J4 × 2S2 (0)

{
6− cos(2πq1)− cos(4πq2)− cos[2π (q1 + q2)]− cos[2π (q1 − q2)]

− cos[4π (q1 + q2)]− cos[2π (2q1 + q2)]
}
, (37)
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图 9    (a)离散点是MnSTe体系通过程序计算得到的自旋

螺旋能量色散关系 E(q)和 E(–q), 其中 q是自旋螺旋的波

矢 , 实线是拟合曲线 ; (b)离散点是 MnSTe体系通过程序

计算的E(q)与E(–q)之间的能量差EDMI(q), 实线是拟合曲线

Fig. 9. (a)  Scatter  symbols  are  energy  dispersion E(q)  and
E(–q)  of  MnSTe as a function of  the spiral  wave vector q
calculated  by  program,  lines  are  fitted  ones;  (b)  scatter

symbols  are  EDMI(q)  which  means  the  difference  between
E(q) and E(–q), lines are fitted ones. 

 

表 3    MnSTe结构中磁性原子各近邻的海森伯交

换参数大小 (单位: meV)
Table 3.    Calculated parameters  of  Heisenberg   ex-

change  J  of  MnSTe,  J  is  considered  to  the  eighth

neighbor. (The unit of J is meV).

J1 J2 J3 J4 J5 J6 J7 J8

5.49 4.64 6 –1.09 –1.32 0.765 –0.046 0.76
 

表 4    MnSTe结构中磁性原子各近邻的 DM交换

参数大小 (单位: meV)
Table 4.    Calculated parameters of DM exchange d

of  MnSTe,  d  is  considered  to  the  forth  neighbor.

(The unit of d is meV).

d1 d2 d3 d4

5.46 1.77 2.78 –0.248
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EHBI5 =
1

2
J5 × 2S2 (0)

{
6− 2 cos[2π (q1 + 2q2)]− 2 cos[2π (q1 − q2)]− 2 cos[2π (2q1 + q2)]

}
, (38)

 

EHBI6 =
1

2
J6 × 2S2 (0)

{
6− 2 cos(4πq1)− 2 cos(4πq2)− 2 cos[4π (q1 + q2)]

}
. (39)

该结构在 HBI下磁交换总能满足 (19)式.

在 DMI下各近邻的自旋螺旋色散关系 (考虑到第四近邻)为 

EDMI1 =
1

2
d1 × 2S2 (0)

{
−
√
3

2
sin(2πq2) +

√
3

2
sin[2π (q1 + q2)]

}
, (40)

 

EDMI2 =
1

2
d2 × 2S2 (0) {2 sin(2πq1)− sin(2πq2) + sin[2π (q1 + q2) ]} , (41)

 

EDMI3 =
1

2
d3 × 2S2 (0)

[√
3

2
× 2 sin (2πq1)

]
, (42)

 

EDMI4 =
1

2
d4 × 2S2 (0)

{√
21

14
sin[2π (q1 + q2)]−

√
21

14
sin(2πq2) +

3
√
21

14
sin[2π (q1 − q2)]

−
√
21

7
sin(4πq2) +

3
√
21

14
sin[2π (2q1 + q2)] +

√
21

7
sin[4π (q1 + q2)]

}
. (43)

在 DMI下磁交换总能满足 (29)式.

Å

本次计算的平面波的截断能为 380 eV, 初始

截断能为 280 eV. 电子步自洽计算的收敛标准是

1 × 10–6 eV. 高斯展宽的半径为 0.02 eV. 对于结

构弛豫, 所有原子的弛豫收敛标准为 10–2/  . 二维

六角晶格布里渊区的采样点为 9×9×1.

Cr2I3Cl3 的计算结果如图 11所示, 在 G 点体

系的磁交换总能量最低, 因此 Cr2I3Cl3 稳定的磁分

布为铁磁状态. 体系磁交换总能中海森伯相互作

用占据了重要的部分, 而 DM相互作用比较微弱.

DM相互作用在 K 点的能量最低, 因此 DMI更容

易形成反铁磁的状态 , 但相对于海森伯交换参

数来说, DM交换参数过低, 没能改变体系的总磁矩

分布.

|d1/J1|

Cr2I3Cl3

在 Cr2I3Cl3 的各近邻参数 (表 5和表 6)中, 第

一近邻的海森伯交换作用最为重要, 相对于海森伯

的交换参数, DMI参数非常小, 其中第三近邻的交

换参数最大.   的值为 0.068, 而形成斯格明子

需要的范围在 0.1—0.2之间 [29]. 因此  并不

具备形成斯格明子的条件.
 

 

表 5    Cr2I3Cl3 结构中磁性原子各近邻的海森伯交

换参数大小 (单位: meV)
Table 5.    Calculated parameters  of  Heisenberg   ex-

change  J  of  Cr2I3Cl3,  J  is  considered  to  the  eighth

neighbor. (The unit of J is meV).

J1 J2 J3 J4 J5 J6 J7 J8

12.92 –0.35 2.11 3.55 –1.46 –0.67 –0.11 0.841

 

表 6    Cr2I3Cl3 结构中磁性原子各近邻的 DM交

换参数大小 (单位: meV)
Table 6.    Calculated parameters of DM exchange d

of  Cr2I3Cl3,  d  is  considered  to  the  forth  neighbor.

(The unit of d is meV).

d1 d2 d3 d4

–0.88 0.378 1.04 –0.0493
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图  11     (a)离散点是 Cr2I3Cl3 体系通过程序计算得到的

自旋螺旋能量色散关系 E(q)和 E(–q), 其中 q是自旋螺旋

的波矢 , 实线是拟合曲线 ; (b)离散点是 Cr2I3Cl3 体系通过

程序计算的 E(q)与 E(–q)之间的能量差 EDMI(q), 实线是

拟合曲线

Fig. 11. (a) Scatter symbols are energy dispersion E(q) and
E(–q) of Cr2I3Cl3 as a function of the spiral wave vector q
calculated  by  program,  lines  are  fitted  ones;  (b)  scatter

symbols  are  EDMI(q)  which  means  the  difference  between
E(q) and E(–q), lines are fitted ones. 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 71, No. 1 (2022)    017105

017105-9

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


6   结　论

VASP

VSe2 Cr2I3Cl3

根据广义布洛赫条件, 利用第一性原理软件

 计算了磁相互作用. 根据四角结构、六角结

构以及原胞中含有两个原子的六角结构的自旋螺

旋色散关系式, 对  , MnB, MnSTe以及 

四种结构的磁相互作用参数进行了计算和讨论.

VSe2

VSe2
VSe2

  和MnB的磁交换作用能都不包含 DMI.

因此海森伯相互作用在磁交换作用能中占据了重

要的作用. 其中   属于六角结构, MnB属于四

角结构. 计算结果表明, 在 U = 3 eV的情况下,  

和MnB 属于铁磁体. 但当 U 升高至 5 eV时, MnB

的磁交换作用能下降, 并且呈现反铁磁的状态.

MnSTe和 Cr2I3Cl3 都属于 Janus单层, 他们

的结构相似, 都是磁性原子层处于不同的非磁性原

子层中间. 因此 MnSTe和 Cr2I3Cl3 都具备空间反

演对称条件, 体系中含有DM相互作用. 其中MnSTe

是六角结构, Cr2I3Cl3 的原胞基矢也呈现六角结构,

但其原胞中含有两个磁性原子, 相对坐标分别为 (0,

0)和 (1/3, 2/3). 计算结果表明, MnSTe和Cr2I3Cl3
都属于铁磁态. MnSTe的 DM作用参数较大, 与

海森伯交换作用参数相当. 而 Cr2I3Cl3 的 DM交

换作用参数较小, 不足以形成斯格明子相.
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Abstract

Two-dimensional  magnetic  material  which  has  been  rapidly  developed  in  recent  years,  has  potential

applications in developing spintronic devices. In order to understand the magnetic properties of two-dimensional

magnetic materials, it is necessary to comprehend the magnetic interaction which is estimated by the exchange

parameters between the magnetic atoms. The calculation of the magnetic exchange parameters is based on the

first-principle.  The  commonly  used  method  of  determining  the  values  of  exchange  parameters  is  energy-

mapping. However, this method has some disadvantages. In this paper, the spin-spiral dispersion relationship is

derived  under  the  Heisenberg  interaction  and  the  Dzyaloshinskii-Moriya  (DM)  interaction  through  the

generalized  Bloch  condition  of  three  common  two-dimensional  magnetic  structures:  a  tetragonal  structure,  a

hexagonal  structure  in  which  the  cell  contains  one  magnetic  atom,  a  hexagonal  structure  in  which  the  cell

contains two magnetic atoms. The magnetic exchange parameters of some materials are calculated through the

first principle. These materials are MnB, VSe2 MnSTe and Cr2I3Cl3. Among them, the MnSTe and Cr2I3Cl3 are

two-dimensional  Janus  materials,  which  means  that  they  have  space-reversal  symmetry  broken,  that  is  why

there is DM interaction in the system.

Keywords: two-dimensional  magnetic  structure,  magnetic  interaction,  generalized  Bloch  condition,  first
principles
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