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二维材料磁性的有效调控属于国内外的前沿研究领域. 本文运用基于密度泛函理论的第一性原理方法,

研究了双轴拉伸应变对单层 NbSi2N4 磁性的影响. 声子谱和分子动力学的计算结果表明, 单层 NbSi2N4 结构

具有良好的动力学与热力学稳定性. 研究发现单层 NbSi2N4 为无磁金属, 1.5%的双轴拉伸应变可使其转变为

铁磁金属. 对单层 NbSi2N4 材料电子结构的分析表明, 拉伸应变诱导的铁磁性具有巡游电子起源: 当不考虑

自旋极化时, 单层 NbSi2N4 在费米能级处存在一条半满的能带, 其主要由 Nb原子的 dz2 轨道贡献, 拉伸应变

可使其更局域化, 进而引起斯通纳不稳定性, 导致铁磁性的产生. 此外, 对磁各向异性能的计算表明, 应变可

使单层 NbSi2N4 的易磁化轴方向发生垂直-面内-垂直方向的翻转. 基于海森伯模型的蒙特卡罗模拟结果表明,

拉伸应变可显著提高单层 NbSi2N4 的居里温度. 单层 NbSi2N4 的居里温度在 2%应变时为 18 K, 在 6%应变时

提高到 87.5 K, 比 2%应变时提高了 386%. 本研究为应变调控二维层状材料的磁性提供了理论参考, 在力学

传感器设计和低温磁制冷领域有着潜在的应用前景.
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1   引　言

以硅为主导的传统晶体材料已经无法满足电

子器件的发展需求. 二维磁性材料因独特的电子特

性, 在高速、高集成密度、低功耗逻辑运算与信息

存储等方面具有强大的优势, 是纳米级自旋电子的

理论研究与实际应用的新平台 [1−4]. 二维材料主要

通过磁性掺杂 [5]、近邻效应 [6] 或缺陷调控 [7,8] 等方

法来引入磁性, 由这些传统手段产生的磁性微弱且

难以控制. 近年来, 具有本征磁性的二维材料如

CrI3[9], Cr2Ge2Te6[10] 等陆续在实验中成功合成, 引

起了研究者广泛研究兴趣.

探索新的二维材料可以创造新的性能和进一

步的潜在应用 . MA2Z4 (M 表示过渡金属元素 ,

A 表示 Si或 Ge, Z 表示 VA族元素)是一种新的

人造二维材料, 没有任何已知的三维层状近亲, 通

过过渡金属和层终端基团的适当组合可以实现任

何期望的电子、磁性或催化性能, MA2Z4 中元素的

多样性使得它们的间隙和磁性能具有宽的可调性,

这对于电子学、光电子学和自旋电子学的应用是必

不可少的 [11−16]. 随着 Hong等 [12] 首次利用化学气
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相淀积 (chemical vapor deposition, CVD)成功生

长 MoSi2N4 和WSi2N4, 掀起了对一系列具有独特

七原子层 Z-A-Z-M-Z-A-Z 结构的二维 MA2Z4 家

族的研究热潮. Chen等 [16] 通过第一性原理计算预

测 NbSi2N4 为铁磁性 (ferromagnetic,  FM)金属 ,

但该结论仅基于 FM和反铁磁 (antiferromagnetic,

AFM)两种磁序间的能量差, 对单层 NbSi2N4 的磁

基态有待进一步验证. NbSi2N4 作为最近备受关注

的 MA2Z4 体系成员之一, 确定其正确的磁基态对

后续的理论和实验研究均具有重要的参考意义.

应变可以有效调控二维材料的电子结构和磁

性能 [17−25]. 例如, 单层 CrI3 在 6%压缩应变下发生

从 FM构型向 AFM构型的转变, 在拉伸应变下磁

取向由平面外翻转到平面内 [19,20]; 当含单空位缺

陷 VSe 和多空位缺陷 VGaInSeTe 的 GaInSeTe单层

膜分别在拉伸应变超过 8%和 4%时, 其从无磁性

(nonmagnetic, NM)材料变为固有磁矩大于 1.25µB
和 0.27µB 的磁性材料 [21]; MnBi2Te4/CrI3 异质结

的磁各向异性能 (magnetocrystalline  anisotropy

energy, MAE)在–5%—5%的应变范围内有约 10倍

的幅度提升 [22]. 此外, MnBi2Te4/CrI3 异质结在应

变为 5%时, 居里温度 (Curie temperature, TC)达

到 91 K, 比无应变时高 13.8%[22]; 实验测得单层

Cr2Ge2Te6 的 TC 为 22 K, 在 10%应变下, TC 提高

了 191%[10,24]; 当施加应变达到 10%时, 二维过渡

金属二硫化合物 MnSe2 的 TC 从 300 K提高到

530 K[25], 这些结果表明应变也是提高材料 TC 的

一种可行方法.

在当前对二维材料的研究中, 关于应变诱导

FM-AFM转变的报道很多, 但呈现出 NM-FM转

变性质的材料则较少, 单层 NbSi2N4 为研究磁性转

变现象提供了一个新的平台, 具有一定的科学意

义. 虽然单层 NbSi2N4 金属性使其在自旋电子学中

的应用受到了一定的限制, 但其固有磁矩和 TC 可

受应变调控, 理解应变对单层 NbSi2N4 电子结构与

磁性以及 TC 的影响为其在力学传感器设计和低

温磁制冷等领域的应用具有重要意义. 本文采用基

于密度泛函理论的第一性原理方法, 研究面内双轴

拉伸应变对单层 NbSi2N4 磁性的影响, 通过计算确

定 NM-FM转变的临界应变, 并对磁性转变的可行

性和内在物理机制进行探究, 进一步通过蒙特卡

罗 (Monte Carlo, MC)模拟预测了拉伸应变下单

层 NbSi2N4 的 TC. 

2   计算模型与方法

本文基于密度泛函理论 (density functional

theory,  DFT)的第一性原理计算均通过 VASP

(Vienna ab-initio simulation package)[26,27] 软件实

现 . 交换关联势采用广义梯度近似 (generalized

gradient approximation, GGA)下的PBE (Perdew-

Burke-Ernzerhof)泛函 [28], 平面波基组采用投影缀

加平面波 (projected augmented wave, PAW)方

法 [29], 平面波截断能设置为 600 eV. 结构优化采用

共轭梯度算法, 对晶格常数和原子位置均进行优

化, 优化总能收敛标准设置为 1×10–7 eV/cell, 力

收敛标准设置为–0.01 eV/Å (1 Å = 0.1 nm). 金

属材料的总能计算需要稠密的 k 点网络, 经测试发

现只有当原胞的 k 点网络不低于 12×12×1时, 对

单层 NbSi2N4 总能的计算结果才能给出正确的磁

基态, 因此, 在计算中第一布里渊区采样使用以

G 为中心的 Monkhorst-Pack方法 [30] 生成 20×

20×1的网格. 测试发现自旋轨道耦合 (spin-orbit

coupling, SOC)作用对单层 NbSi2N4 电子结构的

影响很小, 因此本文的计算均不考虑 SOC的作用.

声子谱通过密度泛函微扰理论 (density functional

perturbation theory,  DFPT),  利用开源软件包

PHONOPY实现 [31], 使用 3×3×1的超胞; 在第一

性原理分子动力学 (ab initio molecular dynamics,

AIMD)方法模拟中 , 使用正则系统 (canonical

ensemble, NVT)条件, 模拟温度为 300 K, 电子步

的能量收敛标准为 1×10–4 eV/cell, 原子运动的时

间步长为 10 ps. 对单层 NbSi2N4 居里温度的计算,

采用基于海森伯模型和Metroplis算法的蒙特卡罗

方法, 通过开源软件Mc_solver实现 [32，33]. 

3   计算结果与讨论
 

3.1    单层 NbSi2N4 的电子结构及稳定性

结构稳定是二维材料可实验制备的前提条件

之一, 本文首先通过声子谱和 AIMD计算验证了

单层 NbSi2N4 的动力学和热力学稳定性. 由图 1(c)

可知, 单层 NbSi2N4 的声子谱仅 ZA支在 G 点存在

可忽略的虚频, 这主要由计算精度的限制引起, 证

明了其动力学稳定性. 图 1(d)给出了单层 NbSi2N4
总能量随时间的波动, 能量涨落均在 20 meV/atom
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左右, 表明其具有良好的热力学稳定性, 能够在室

温下稳定存在.

如图 1(a)所示, 单层 NbSi2N4 由 N-Si-N-Nb-

N-Si-N 7个原子层组成, 该结构关于 Nb原子呈镜

面对称. 对于 NM和 FM两种磁结构, 优化后单层

NbSi2N4 的晶格常数 a0 均为 2.97 Å, 与文献结果

相近 [16]. 图 1(b), (e)分别给出单层 NbSi2N4 在 NM

态和 FM态下的电子结构. 当不考虑自旋极化时,

一条半满的能带穿过费米能级, 使单层 NbSi2N4 表

现出 NM金属性; 考虑自旋极化后, 这条半满能带

的自旋简并解除, 每个原胞具有 0.40µB 的净磁矩,

从自旋密度分布图 1(a)可知, 其主要由 Nb原子贡

献. 为确定单层 NbSi2N4 正确的磁基态, 分别考虑

NM, FM与AFM三种自旋结构. 单层NbSi2N4 单位

原胞内 FM态与 NM态间的能量差记为 DEFM-NM,

Zigzag型 AFM结构平均到每个原胞的总能与 NM

态间的能量差记为 DEAFM-NM. 根据总能计算结

果显示, DEFM-NM = 2.012 meV/cell, DEAFM-NM =

1.8745 meV/cell, 这表明单层 NbSi2N4 的基态为

NM态, 而非文献报道的 FM态 [16], 这限制了其在

自旋电子学中的应用.

由于 DEFM-NM 非常小, 磁基态或受到温度的

影响. 在有限温度下, 电子能级占据满足费米-狄拉

克函数:
 

f

(
εe − EF

σ

)
= 1

/[
exp

(
εe − EF

σ

)
+ 1

]
, (1)

σ = kBT kB

T σ

其中,   表示能级展宽,   为玻尔兹曼常数,

 为电子温度. 在 DFT计算中, 通过改变展宽  可

定性评估温度对材料体系电子性质的影响. 已有文

献表明, 利用该方法估算的电荷密度波相的转变

温度与实验观测值定性一致 [34], 证明了该方案的

有效性. 图 2(a)模拟了无应变时单层 NbSi2N4 中

DEFM-NM 与电子温度 T 间的函数关系, 结果显示

温度不超过 500 K时, DEFM-NM 恒为正值, 表明在

室温或低温下单层 NbSi2N4 的基态始终为 NM态.

为使单层 NbSi2N4 转变为 FM态, 最简单的

方法是施加外磁场. 外磁场可在 FM态和 NM态

间引入额外的能量差:
 

∆EB = M ·B, (2)

其中, B为磁感应强度, M为每个 Nb原子的固有

磁矩. 为使 EFM < ENM, 应有 DEB > DEFM-NM. 当
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图 1    (a)单层 NbSi2N4 的俯视图 (左)和侧视图 (右), 自旋密度分布用黄色表示; (b)不考虑自旋极化时单层 NbSi2N4 的能带结构

和态密度图; (c)单层 NbSi2N4 的声子谱图; (d)温度 300 K, 时长 10 ps的分子动力学模拟下, 系统总能量的变化; (e)考虑自旋极

化时单层 NbSi2N4 的能带结构和态密度图

Fig. 1. (a) Top view (left) and side view (right) of monolayer NbSi2N4, and the spin density distribution is represented in yellow;

(b) energy band structure and density of states of monolayer NbSi2N4 without considering spin polarization; (c) phonon spectra of

monolayer NbSi2N4;  (d) the change of total energy of the system under the molecular dynamics simulation of temperature 300 K

and duration 10 ps; (e) energy band structure and density of states of monolayer NbSi2N4 considering spin polarization. 
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温度为 600 K时, DEFM-NM < 0, 此时单层NbSi2N4
由 NM转变为 FM基态, 取其所对应的能量差值

–0.054 meV/cell来预测将单层 NbSi2N4 磁性转变

所需的最小临界磁场强度 B, 可得 B = 2.3 T, 这

接近于大型粒子加速器中所需磁场. 因此, 通过外

磁场控制单层 NbSi2N4 由 NM转变为 FM, 虽理论

上具有可行性, 但并不适用于低功耗、高集成度的

自旋电子器件应用. 在本工作的后续部分, 将演示

通过应变可灵活调控单层NbSi2N4 的NM-FM相变. 

3.2    应变对单层 NbSi2N4 磁性的影响

面内双轴拉伸应变的定义为 e = (a – a0)/a0,

其中 a 为施加应变后单层 NbSi2N4 的晶格常数. 对

结构施加 0%—6%的拉伸应变, 在拉伸范围内, 单

层 NbSi2N4 的结构未发生明显形变. 图 2(b), (c)

给出单层 NbSi2N4 应变为 2%和 6%时的声子谱

图, 结果表明, 在拉伸应变的作用下, 单层 NbSi2N4
的声子谱也仅 ZA支在 G 点存在可忽略的虚频, 因

此施加应变不会影响体系的动力学稳定性.

如图 3(a)所示, 无外加应变时, DEFM-NM 和

DEAFM-NM 都大于 0, NM态时体系的能量最低, 说

明单层NbSi2N4 基态是NM态; 当应变增加到 1.5%

时, DEFM-NM < 0, 此时单层 NbSi2N4 基态由 NM

转变为 FM; 在 1.5%—6%的拉伸应变范围内 ,

DEFM-NM 始终小于 DEAFM-NM, 表明单层 NbSi2N4
在一定程度的应变下具有 FM基态. 如图 3(b)所

示, 1.5%应变下, Nb原子的磁矩从 0变为 0.4473µB,
并随着应变的增大而增大 , 在 6%应变时增至

0.7548µB. 由应变诱导 Nb原子产生固有磁矩, 其

大小不受热扰动影响, 因此在室温下单层 NbSi2N4

顺磁态的磁化率也受应变调控, 使其在传感器方面

具有一定的应用潜力.

为确定磁矩的空间取向, 定义 MAE = E100 –

E001, 其中 E100 和 E001 分别为自旋空间取向沿面

内及面外方向时 FM的总能. MAE为正表示材料

具有垂直磁各向异性 (perpendicular magnetic ani-

sotropy, PMA), 反之则具有面内磁各向异性 (in-

plane magnetic  anisotropy,  IMA).  单层 NbSi2N4
在无应变时具有 NM基态, 因此这里只考虑应变

大于 1.5%的情况. 如图 3(c)所示, 单层 NbSi2N4
的 MAE在应变下呈“M”型非单调变化: 当应变

1.5% ≤ e ≤ 2.7%时 , 单层 NbSi2N4 具有 PMA,

其中, 当 e = 1.5%时MAE为 0.081 meV, 而当 e =

2.5%时 MAE增至 0.439 meV, 较 1.5%应变时增

大了 5倍左右. 当应变 e 继续增大到 3%时, 单层

NbSi2N4 由 PMA转变为 IMA; 而当应变 e ≥ 4%

时, 单层 NbSi2N4 又从 IMA变为 PMA, 这表明应

变可作为调控单层NbSi2N4 磁各向异性的有效手段.

为理解应变下单层 NbSi2N4 磁各向异性变化

的原因, 考虑其 SOC的哈密顿量 [35]: 

H = ξL · S, (3)

其中, x 为 Nb原子的自旋轨道耦合常数, L 和 S 分

别表示原子的轨道磁矩和自旋磁矩. 由于晶体场的

作用使 Nb原子 4d轨道电子的轨道角动量冻结,

为此必须考虑 (3)式的微扰项, 其对单层 NbSi2N4
磁各向异性能的贡献为 

MAE = δE(100) − δE(001) = −ξ

4
(Sx⟨L⟩x − Sz⟨L⟩z) ,

(4)

为便于后续分析, 定义 DL 和 DS 分别为 Nb原子
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图 2    (a)单层 NbSi2N4 铁磁态与无磁态间的能量差随电子温度的变化关系 ; (b)单层 NbSi2N4 在 2%应变下的声子谱 ; (c) 单层

NbSi2N4 6%应变下的声子谱

Fig. 2. (a) Variation of energy difference between ferromagnetic and nonmagnetic states of monolayer NbSi2N4 with electron tem-

perature; (b) the phonon spectrum of monolayer NbSi2N4 at 2% strain; (c) the phonon spectrum of monolayer NbSi2N4 at 6% strain. 
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的磁矩沿 [100]和 [001]方向时轨道磁矩和自旋磁

矩的变化量, 即: 

∆L = M
(100)
L −M

(001)
L , (5)

 

∆S = M
(100)
S −M

(001)
S . (6)

图 3(d)给出了 DL 和 DS 随应变的变化规律,

其中 DS 的相对变化量小于 0.01%, 可将 (4)式进

一步改写为 

MAE = −ξ

4
S ·∆L, (7)

随应变增大 , DL 呈现“W”形变化 , 与图 3(c)中

MAE的变化在总体上呈相反趋势 , 这表明单层

NbSi2N4 磁各向异性能的改变主要由 DL 的变化

引起. 

3.3    单层 NbSi2N4 铁磁性的起源

dz2

为了理解单层 NbSi2N4 在拉伸应变下 FM产

生的物理机制, 首先分析单层 NbSi2N4 的态密度,

如图4(a)—(e)所示. 不考虑自旋极化时, 单层NbSi2N4
的费米能级处态密度的峰主要由 Nb原子的  轨

道贡献. 在 0—6%应变范围内, 费米能级处的态密

dz2

度随着拉伸应变增大呈增大的趋势, 说明拉伸应变

使费米能级处的能带更加局域化, 局域化导致其态

密度峰值升高. 根据斯通纳不稳定性, 当费米能级

处的态密度达到一定程度时, 材料便转换成 FM

态, 即当过渡金属在费米能级处的态密度达到一定

程度时, 巡游电子在同一格点上的库伦作用会导

致 FM. 当考虑自旋极化时, Nb-  轨道的自旋简

并解除, 使费米面附近的态密度减小, 并随着应变

的增大而不断减小, 自旋极化导致费米能级处态密

度减小, 这有利于降低系统能量, 从而增强体系的

稳定性. 这表明单层 NbSi2N4 在拉伸应变下 FM

的产生可通过斯托纳不稳定性来解释.

为进一步验证单层 NbSi2N4 的 FM是否具有

巡游电子起源, 考虑不同应变下磁矩 M 与总能 DE

间的关系, 如图 4(f)所示, 并通过如下公式进行拟合[36]: 

∆E = E0 + a2M
2 + a4M

4, (8)

其中 , DE 为单层 NbSi2N4 单位原胞内 FM态与

NM态间的能量差, 系数 a2 与斯托纳系数 IS 存在

对应关系: 

a2 = 1/N(EF)− IS, (9)

其中, N(EF)为非自旋极化系统费米能级处的态密
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图 3    (a) 单层 NbSi2N4 反铁磁态和铁磁态与无磁态间能量差随应变变化; (b)单层 NbSi2N4 磁矩随应变变化; (c) MAE随应变变

化; (d)不同应变下, Nb原子轨道磁矩与自旋磁矩对MAE的贡献

Fig. 3. (a)  Energy  difference  between  antiferromagnetic  state,  ferromagnetic  state  and  non-magnetic  state  of  monolayer  NbSi2N4
with strain; (b) magnetic moment of monolayer NbSi2N4 with strain; (c) MAE with strain; (d) contribution of orbital magnetic mo-

ment and spin magnetic moment of Nb atom to MAE under different strains. 
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度. 根据斯托纳理论, 自发磁化的必要条件为 [37]
 

N(EF)× IS > 1, (10)

由 (9)式和 (10)式可知, 若材料具有巡游 FM, 则有 

a2 < 0. (11)

如图 4(f)所示, 在 0%应变下, DE 在 M = 0

时取得最小值, 表明单层 NbSi2N4 的基态为 NM;

当 M  =  0.4µB 时 , DE 达到局部极小值 , 说明

FM是作为体系的亚稳态而存在, 这与自旋极化计

算的结果一致. 拉伸应变达到 2%时, DE 在 M = 0

时转变为局部极小值; 而当 M = 0.5µB 时, DE 转

变为全局最小值, 表示单层 NbSi2N4 在 2%应变附

近发生 NM到 FM转变. 当应变为 6%时, M = 0

不再是局部最小值, 仅 FM在能量上是稳定的. 此

外, 随着应变的增加总能的最小值持续降低, 说明

增加一定程度的应变可以有效增强 FM耦合的稳

定性.

通过最小二乘法拟合式 (8)式可得到在 0%,

2%和 6%应变时, 系数 a2 分别为 4.029, –23.332和

–70.923 meV, 对应的 N(EF)×IS 分别为 0.99, 1.06

和 1.27. 这表明在 0%应变时不足以诱导出巡游电

子磁性; 在 2%应变时, N(EF)×IS 略大于 1, 对应

FM-NM转变的临界点; 在 6%应变时, N(EF)×IS
达到 1.27, FM变得更稳定. 上述拟合结果与图 3(a)

中第一性原理计算相一致, 证实了单层 NbSi2N4

的 FM具有巡游电子起源. 

3.4    单层 NbSi2N4 的居里温度

居里温度 TC 是二维磁性材料的关键性质之

一. 由于平均场理论容易高估 TC[38], 本文使用基于

海森伯模型的 MC方法来计算不同应变下单层

NbSi2N4 的 TC. MC算法通过开源项目Mc_solver

实现, 该软件已成功应用于其他二维材料 TC 的预

测, 如单层FeTe2、单层FeSi2, Fe与Co掺杂的WS2
单层等 [33,39,40]. 海森伯哈密顿量可表示为 

H =
∑

ij
JSiSj +

∑
i
D(Sz

i )
2
, (12)

J = (EFM − EAFM)/(4S
2), D = MAE/S2

其中, Si 为格点 i 处 Nb离子的自旋, J 代表最近

邻 Nb离子间的磁交换作用常数, D 是单离子磁各

向异性能参数. (10)式中的计算参数均可通过第一

性原理方法得到. 对于单层 NbSi2N4, 取 S = 1/2,

 . 不同应变

下对应的 J 和 D 如表 1所示, 不考虑没有磁性的

情况.
  

表 1    在不同应变下的交换常数 J 和各向异性参数 D
Table 1.    Exchange constant J and anisotropy parameter

D under different strains.

应变/% 2 3 4 5 6

J/meV –2.430 –5.625 –8.767 –12.109 –16.753

D/meV 1.224 –0.248 0.388 0.596 0.468
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图 4    (a) 单层 NbSi2N4 分波态密度; (b)—(e) 单层 NbSi2N4 在不同应变下的态密度; (f)铁磁态与无磁态间的能量差随磁矩变化

的 DFT计算曲线, 将无磁态的能量设为 0 meV

Fig. 4. (a)  Fractional  density of  states  of  monolayer  NbSi2N4.  (b)–(e)  The density of  state  of  monolayer  NbSi2N4 under  different

strains. (f) DFT calculation curve of the energy difference between the FM state and the NM state change with the magnetic mo-

ment, the energy of the NM state is set to 0 meV. 
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从图 5可以看出, 在 2%临界应变下, NbSi2N4
的磁矩与磁化率在 18 K处同时达到峰值, 所对应

的温度即为单层 NbSi2N4 的 TC; TC 随着应变的增

大而增大, 当应变达到 6%时, TC 增加到 87.5 K,

相对于 2%应变时增大了 386%. 这些结果表明, 单

层 NbSi2N4 的 TC 受应变显著调控, 这一特点可作

为磁热工质应用于低温磁制冷领域中, 应变或可有

效降低所需的磁场强度. 

4   结　论

本文通过基于密度泛函理论的第一性原理计

算和海森伯模型下的 MC模拟研究面内双轴拉伸

应变对单层 NbSi2N4 电子结构、磁特性和 TC 的影

响. 单层 NbSi2N4 动力学稳定性以及热力学稳定性

通过声子谱分析与分子动力学模拟得到证实. 无外

加应变时, 理论预测单层 NbSi2N4 的基态为 NM,

FM作为其亚稳态存在. 在施加 1.5%应变时, 单

层NbSi2N4 由NM向FM转变, MAE表现为PMA.

随着应变的增大, MAE发生 PMA-IMA-PMA翻

转. 当无外加应变时, 单层 NbSi2N4 费米能级处存

在一条由 Nb原子的 dz2 轨道贡献的自旋简并的半

满能带, 拉伸应变可使该能带更加局域化, 引起斯

通纳不稳定性, 导致单层 NbSi2N4 巡游电子呈现

FM有序. 增大一定程度的应变, 可以有效增强 FM

耦合的稳定性. 同时, 在 2%—6%应变范围内, TC
由 18 K变至 87.5 K. 应变工程可有效调控单层

NbSi2N4 的磁基态和 TC, 研究结果有望促进MA2Z4
材料在力学传感器件设计和低温磁制冷领域的

发展.

感谢中南大学高性能计算中心.
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图 5    (a)不同应变下居里温度的变化; (b), (c)在 2%和 6%应变下磁矩与磁化率随居里温度的变化

Fig. 5. (a)  Variation  of  Curie  temperature  under  different  strains;  (b),  (c)  variation  of  magnetic  moment  and  susceptibility  with

Curie temperature under 2% and 6% strain. 
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Abstract

The effective control of two-dimensional material magnetism is a frontier research field. In this work, the

influences  of  in-plane  biaxial  tension  strain  on  the  electronic  structure,  magnetic  properties,  and  Curie

temperature of monolayer NbSi2N4 are investigated by first-principles calculations based on density functional

theory and Monte Carlo simulations in the frame of the Heisenberg model. We demonstrate that the monolayer

NbSi2N4  has  favorable  dynamic  and  thermal  stability  through  the  phonon  spectral  calculations  and  ab  initio

molecular  dynamics  simulations.  It  is  found  that  the  intrinsic  monolayer  NbSi2N4  is  a  non-magnetic  metal,

which can be transformed into a ferromagnetic metal by 1.5% tensile strain. The electronic structure analysis of

monolayer  NbSi2N4  shows  that  the  ferromagnetism induced by tensile  strain  is  caused  by traveling  electrons.

There is a half-full band at the monolayer NbSi2N4 Fermi level, which is mainly contributed by the dz2 orbital

of the Nb atom. When there is no additional strain, the band is spin-degenerate. Tensile strain can make this

band  more  localized,  which  leads  to  Stoner  instability,  resulting  in  the  ferromagnetic  ordering  of  monolayer

NbSi2N4  traveling  electrons.  The  stability  of  the  ferromagnetic  coupling  is  enhanced  with  the  increase  of  the

strain  degree.  The  calculation  results  of  the  magnetic  anisotropy  energy  show  that  the  strain  can  make  the

direction of the easy magnetization axis of the monolayer NbSi2N4 reverse from the vertical direction to the in-

plane,  and  then  back  to  the  vertical  direction.  Furthermore,  the  strain  can  significantly  increase  the  Curie

temperature  of  monolayer  NbSi2N4.  The  Curie  temperature  of  monolayer  NbSi2N4  is  18  K  at  2%  strain  and

87.5 K at 6% strain, which is 386% higher than that at 2% strain. Strain engineering can effectively control the

magnetic  ground  state  and  Curie  temperature  of  single-layer  NbSi2N4.  The  research  results  are  expected  to

promote  the  development  of  MA2Z4  materials  in  the  field  of  mechanical  sensing  device  design  and  low-

temperature magnetic refrigeration.
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