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摘要 作为一种典型的拓扑态, 量子反常霍尔效应引起了人们的广泛关注. 本文通过第一性原理计算研究了不同

层间距时的MnSb2Te4/Sb2Te3范德瓦尔斯异质结的电子结构及拓扑性质. 结果发现MnSb2Te4/Sb2Te3体系表现为拓

扑平庸相. 而将MnSb2Te4中Te与Sb原子层距离调节为2.3 Å时, 体系在自旋轨道耦合作用下出现了能带反转, 实现

了从拓扑平庸相到拓扑非平庸相的转变. 能带结构和拓扑性质计算表明, 体系陈数为1, 且存在一个14.5 meV的拓

扑非平庸带隙、一维手性边缘态和量子化的霍尔电导, 可实现零场下非零陈数的量子反常霍尔效应. 我们的工作

为其他磁性范德瓦尔斯体系实现量子反常霍尔效应的研究提供了参考.
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1 引言

由时间反演对称破缺和自旋轨道耦合引起的量子

反常霍尔效应(Quantum Anomalous Hall Effect,
QAHE)作为一种典型的拓扑态, 可实现无耗散的一维

手征边缘态, 在未来的低功耗或无耗散电子器件应用

中具有巨大的潜力
[1–3]. 1998年, 美国物理学家Hal-

dane[4]最先在蜂窝状晶格模型中提出QAHE. 此后, 人

们便不断努力寻找新的体系来实现QAHE[5–13]. 其中,
磁掺杂是实现QAHE最常见的途径之一, 此方法在随

后实验中也得到了验证, 2013年, Chang等人
[14]

首次在

Cr掺杂(Bi,Sb)2Te3的拓扑绝缘体薄膜中观测到了量子

化导电平台. 然而, QAHE的观测温度极低仅为2 K左
右, 由于掺杂极不易控制, 会引起掺杂不均匀和无序效

应
[15]. 除了引入磁性掺杂剂之外

[16], 利用磁近邻效应,
构建磁性绝缘体和拓扑绝缘体异质结结构

[17–20], 是另

外一种实现QAHE的常用手段. 目前, 已有实验在此类

异质结中成功观测到了QAHE[21–24], 但观测到的反常

霍尔电阻可能会因为界面存在缺陷而无法达到量子

化值.
近几年,内秉磁性拓扑绝缘体MnBi2Te4 (范德瓦尔

斯层状化合物)的成功合成也为QAHE的研究提供了

引用格式: 刘水青, 李树宗, 司君山, 等. 层状MnSb2Te4/Sb2Te3异质结的拓扑性质. 中国科学: 物理学 力学 天文学, 2023, 11: 117311
Liu S-Q, Li S-Z, Si J-S, et al. Topological properties of layered MnSb2Te4/Sb2Te3 heterojunctions (in Chinese). Sci Sin-Phys Mech Astron, 2023, 11:
117311, doi: 10.1360/SSPMA-2023-0068

© 2023 《中国科学》杂志社 www.scichina.com

中国科学: 物理学 力学 天文学 2023 年 第 53 卷 第 11 期: 117311

SCIENTIA SINICA Physica, Mechanica & Astronomica physcn.scichina.com

论 文

https://doi.org/10.1360/SSPMA-2023-0068
http://www.scichina.com
http://physcn.scichina.com
http://crossmark.crossref.org/dialog/?doi=10.1360/SSPMA-2023-0068&amp;domain=pdf&amp;date_stamp=2023-05-29


新的契机
[25]. MnBi2Te4具有层内铁磁和层间反铁磁交

换相互作用的特性, 且奇偶层表现出不同的磁性及拓

扑性
[26,27]. 2019年, 已有实验相继在MnBi2Te4 5层及6

层薄膜中发现了较高温度下(4.5 K)存在的量子化霍尔

电导
[28,29]. 同年, Ge等人

[30]
也发现了7层MnBi2Te4薄膜

下存在的高温(60 K) QAHE. 除Mn-Bi-Te家族之外, 在
过渡金属三卤化物

[31,32]
和二氮化物

[33]
体系中也分别预

测了QAHE的存在. 转角石墨烯体系因其奇特的拓扑

特性在近几年也备受关注
[34–36], Serlin等人

[37]
和Gei-

senhof等人
[38]

先后在实验上揭示了扭角双层石墨烯体

系中出现的QAH现象.
近年来二维磁性材料的预测和成功制备为实现

QAHE提供了更多潜在的候选体系
[39–41]. 范德瓦尔斯

层状磁性材料在设计高质量的铁磁异质结时具有很大

的优势
[6]. 如二维范德瓦尔斯铁磁单分子层CrI3的出

现, 提供了一种更佳的磁化拓扑绝缘体拓扑表面态的

方法
[41]. 另外, 在双层CrI3/MnBi2Te4范德瓦尔斯异质

结中也发现了体系拓扑非平庸态的存在
[42]. 由于二

维材料没有悬挂键, 不受传统异质结的晶格失配约

束
[43–46], 并有效避免传统界面中的缺陷, 更好地提供

均匀磁场, 有效实现QAHE.
本文则主要关注由二维磁性MnSb2Te4和非磁

Sb2Te3两种材料剥离得到的单层材料所构成双层范德

瓦尔斯异质结构. MnSb2Te4作为三元碲化物AB2Te4家
族中的一员, 具有与MnBi2Te4相同的晶体结构, 每个

基本单元包含了7个原子层, 是通过在Sb2Te3中插入磁

性MnTe层而自发形成的7元层. 当前, 已成功地合成了

铁磁态的MnSb2Te4
[47], 其单层也被证实是一种具有固

有磁性的拓扑平庸铁磁绝缘体
[48]. 同时, Sb2Te3也是一

种具有六边形晶体结构的层状材料, 其单层为拓扑平

庸的非磁绝缘体. 与单晶MnSb4Te7的制备类似
[49], 这

两种单层材料的结合也更容易生长.
针对MnSb2Te4体系, 目前已有工作对其电子结

构、磁性能及拓扑相进行了相关的研究
[48,50–52]. Ere-

meev等人
[48]

指出MnSb2Te4体系在菱形及单斜结构下

均表现为铁磁性. 随后, Zhou等人
[50]

指出在压缩应变

下及改变Sb原子自旋轨道耦合强度时, MnSb2Te4体系

表现出外尔半金属特性. Zhang等人
[51]

和Li等人
[52]

在

铁磁序的5层MnSb2Te4同质结中也发现了QAHE的存

在. 此外, Huan等人
[49]

指出MnSb4Te7体系在反铁磁序

和铁磁序下也分别表现为拓扑绝缘体及轴子绝缘体.

因此可以期待基于MnSb2Te4的范德瓦尔斯异质结中

蕴含的丰富拓扑特性, 但截至目前, 相关的工作几乎很

少看到.
本文构建了双层MnSb2Te4/Sb2Te3范德瓦尔斯异

质结并通过第一性原理计算了其电子结构和拓扑性

质. 由于当前实验已经实现了对二维材料原子层间

距
[53]

及原子键长
[54]

的调控, 因此, 通过改变层间距计

算其对体系性质的影响, 且发现通过调节界面附近

MnSb2Te4中Te和Sb的原子层距离, 体系发生了有趣的

拓扑相变, 实现了零场下非零陈数的量子反常霍尔

效应.

2 计算方法

本文所有计算均使用基于密度泛函理论的VASP
代码完成

[ 55 , 56 ] . 采用了投影缀加平面波(PAW)方
法

[57,58], 使用基于广义梯度近似(GGA)的Perdew-
Burke-Ernzerhof (PBE)交换关联泛函

[59]. 计算采用

500 eV的平面波截断能及18×18×1的以Gamma点为中

心的Monkhorst-Pack方法K点网格. 同时采用了15 Å的
真空层来避免相邻层间的相互作用. 对所有的原子坐

标都进行了优化, 直至作用在每个原子上的力小于

0.01 eV/Å. 除此之外, 为进一步考虑Mn原子的电子关

联效应, 计算采用了GGA+U方法
[60], 其中, Ueff大小设

置为3 eV. 同时使用了DFT-D3方法
[61]

修正层间范德瓦

尔斯相互作用. 为了进一步研究体系的拓扑性质, 本文

还使用Wannier90构建最大局域化Wannier函数, 并利

用Wannier tools软件包
[62,63]

计算了陈数、边缘态.

3 结果与讨论

3.1 堆垛结构

MnSb2Te4具有与MnBi2Te4类似的层状构型 ,
属R m3 空间群, 每个原胞中包含7个原子层, 按ABC堆
垛序排列. 单层MnSb2Te4及Sb2Te3均为拓扑平庸绝缘

体, 通过计算, 两者的平衡晶格常数分别为4.25和
4.30 Å. 选取异质结的晶格常数与Sb2Te3一致, 为

4.30 Å, 晶格失配率为1.2%.
考虑到不同堆垛构型的MnSb2Te4/Sb2Te3异质结

构可能会对体系的电子结构及拓扑性质产生不同的影

响, 本文首先构建了两类不同堆垛序的双层MnSb2Te4/
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Sb2Te3磁性范德瓦尔斯异质结, 侧视图如图1所示.
其中AA堆垛构型可由AA ′堆垛构型将上层

MnSb2Te4沿c轴进行180°对称旋转操作后得到. 通过进

一步的计算发现, AA堆垛的基态总能量比AA′堆垛构

型低0.9 meV. 对比两者的平衡层间距, 发现AA堆垛的

平衡层间距要小于AA′ 堆垛, 其中AA堆垛构型的平衡

层间距d为2.99 Å, AA′堆垛构型为3.12 Å. 这种差异的

产生主要是由MnSb2Te4和Sb2Te3之间的取向力, 即偶

极-偶极相互作用造成的. 在AA堆垛构型下, MnSb2Te4
和Sb2Te3之间的偶极矩方向相同, 此时具有吸引性; 在
AA′堆垛构型下, MnSb2Te4和Sb2Te3之间的偶极矩方向

相反, 此时具有排斥性, 这也就造成了AA堆垛构型的

平衡层间距要小于AA′堆垛构型. Qi等人
[6]
在先前对

MnBi2Te4/Sb2Te3异质结的研究中也有所讨论.
考虑到双层堆垛之间的相对位移会产生不同的堆

垛结构. 我们还以AA堆垛方式为起始位置, 固定下层

Sb2Te3, 将上层MnSb2Te4按照一定步长沿平面的两个

主轴方向平移
n ma b6 + 6 (n和m取值为0到6, a和b为晶格

矢量), 共建立36种不同的堆垛构型, 固定平面坐标去

优化z轴, 并计算其能量, 最后通过与起始位置的能量

差值得到堆垛势能面. 如图2(a)所示, AC结构为异质结

能量最低的稳态结构, AB为亚稳态结构, 稳态结构比

亚稳态结构的能量低3.8 meV, 这两种构型在一定条件

下均可稳定存在. 稳态堆垛构型AC的结构在图2(b)中
显示.

3.2 电子结构和能带反转

为进一步研究异质结的拓扑性质, 我们着重计算

了平衡层间距d为2.99 Å的AC稳态构型的能带结构,
计算结果表明, 在考虑自旋极化及自旋轨道耦合作用

(SOC)时, 体系存在一个142.4 meV的间接带隙. 通过

进一步分析轨道投影能带图发现, 体系费米能级附近

主要是由Mn的d轨道和Sb, Te原子的p轨道贡献, 其中

Sb原子的p轨道分布在费米能级以上, Te原子的p轨道

分布在费米能级以下, 此时体系表现为拓扑平庸相.
之前有相关工作指出Gr/CrI3异质结构层间范德瓦尔斯

间隙的压缩会导致体系出现陈绝缘体态
[64]. 为进一步

研究体系是否能够通过调控发生拓扑相变, 接下来我

们减小了MnSb2Te4和Sb2Te3的平衡层间距, 并计算了

其能带结构, 表1给出了平衡层间距d和对应带隙的大

小. 计算发现随着平衡层间距的减小, 体带隙会随之

减小, 体系仍然为拓扑平庸. 当我们固定平衡层间距d
为2.99 Å, 逐渐增大上层MnSb2Te4中Sb原子层与Te原
子层的垂直距离d′, 发现d′由平衡位置的1.67 Å增大至

图 1 (网络版彩图)双层MnSb2Te4/Sb2Te3异质结结构. (a)
AA堆垛构型; (b) AA′堆垛构型
Figure 1 (Color online) Double-layer MnSb2Te4/Sb2Te3 heterostruc-
ture. (a) AA stacking configuration; (b) AA′ stacking configuration.

图 2 (网络版彩图) (a) AA堆垛构型势能面; (b) AC稳态堆垛结构; (c) 调整上层Te原子层后的结构
Figure 2 (Color online) (a) Potential energy surface of AA stacking configuration; (b) steady-state stacking structure of AC; (c) structure after
adjusting the upper Te atomic layer.
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2.3 Å的过程中, 能隙会随着d′的变化表现出单调递减

的趋势. 在这个过程中, 体系都表现为拓扑平庸, 但当

d′增大至2.3 Å时, 体系出现了能带反转, 并打开了一个

非零的全局带隙. 此时体系的结构对应图2(c). 表2给
出了d′及对应带隙大小.

图3(a)和(b)分别给出了上层Sb原子层与Te原子层

垂直距离d′为2.3 Å时, 考虑SOC后异质结Sb-p和Te-p
轨道投影能带图. 当体系只考虑自旋极化不考虑自旋

轨道耦合时, 体系存在一个420.7 meV的间接带隙. 接
下来我们引入了SOC, 发现SOC的引入会导致体能带

经历一个由打开到闭合再到打开的过程, 带隙闭合打

开的同时伴随着体系在Γ点的能带反转, 进一步分析

表 1 MnSb2Te4/Sb2Te3异质结平衡层间距及对应带隙

Table 1 MnSb2Te4/Sb2Te3 heterojunction equilibrium layer spacing
and corresponding band gap

d (Å) 带隙 (meV)

2.99 142.2

2.90 122.0

2.80 87.5

2.70 76.9

2.60 68.3

2.50 58

2.40 54.3

2.30 51.3

表 2 MnSb2Te4/Sb2Te3异质结上层MnSb2Te4中Sb-Te原子层

的垂直距离及对应带隙

Table 2 Vertical distance and corresponding band gap of Sb-Te
atomic layer in MnSb2Te4/Sb2Te3 heterojunction

d′ (Å) 带隙 (meV)

1.67 142.2

1.80 133.8

1.90 122.5

2.00 115.6

2.10 110.3

2.20 99

2.30 14.5

图 3 (网络版彩图)轨道投影能带图. (a)和(b)分别对应考虑SOC后Sb-p和Te-p的轨道投影能带图(色阶带表示投影轨道在能带
图中的权重)
Figure 3 (Color online) Orbital projection band map. (a) and (b) correspond to the orbital projected band maps of Sb-p and Te-p considering SOC,
respectively (the chromatic band represents the weight of the projected orbital content in the band diagram).
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轨道投影图发现, 能带反转主要发生在Sb的pz轨道和

Te的pz轨道, 这与先前的研究类似
[46,51]. 这意味着SOC

诱导体系发生了从拓扑平庸相到拓扑非平庸相的

转变, 此时系统打开了一个14.5 meV的非平庸全局

带隙.
体系所含重元素的强自旋轨道耦合导致能带结构

出现了反转, 而能带结构的变化与界面电荷的转移也

密切相关. 通过计算d′拉伸前后MnSb2Te4/Sb2Te3异质

结的差分电荷密度展示了d′的改变对界面电荷密度分

布的影响, 如图4所示. 这里层间电荷密度代表着层间

Te原子的价电子轨道(即5p轨道)之间的强杂化, 这种

层间Te-Te相互作用可以描述为“准键”, 类似于PtS2体
系中的“S-S准键”[65]. 从图4(a)中可以看出, 在d′拉伸

前, 层间Te原子之间的电荷分布相对较少, 表明体系

此时的层间杂化较弱, 弱的层间杂化使得价带顶的Te-
pz轨道具有较低的能量态

[66], 这导致体系存在一个大

的带隙, 即表2中d′为1.67 Å时对应带隙. 由图4(b)可以

看出, 当d′拉伸至2.3 Å时, 层间Te原子间电荷密度的积

累量增加, 导致了体系层间耦合的增强. 层间界面的

Te-pz轨道相互作用形成成键态和反键态, 其中的反键

态位于费米能级附近的价带顶, 在SOC的作用下, 反

键态上升到导带底, 因而导致体系发生能带反转, 这

一机制与双层GeBi2Te4/GeBi2Te4异质结研究中的

一致
[67].

通过上述分析可知, 上层Sb和Te原子层间距离的

改变对界面电荷转移及体系能带结构产生了较大的影

响, 接下来进一步计算体系的磁各向异性能(MAE). 一
般来说, MAE决定着磁化强度, 而磁化强度越稳定, 数
据储存的性能越好

[ 32 ] . 在这里 , 定义磁各向异性

能 E EMAE = //, 其中E 和E//分别代表垂直磁化轴方

向能量与平行磁化轴方向能量. 计算得到MAE大小为

−0.026 meV,面外磁结构比面内磁结构更稳定,体系的

易磁化轴为面外. 一般来讲, 对于陈绝缘体及QAH绝
缘体的研究往往假设磁化方向垂直于二维系统的平面

(即面外)[68]. 因此, 这里面外的易磁轴代表着体系可能

进一步实现QAHE.

3.3 量子反常霍尔效应

能带反转的出现表明MnSb2Te4/Sb2Te3异质结很

有可能是量子反常霍尔绝缘体. 为进一步研究此时体

系的拓扑性质, 通过最大Wannier函数方法构建紧束缚

模型拟合能带, 其中投影轨道分别选择Mn原子的d轨
道、Bi原子和Te原子的p轨道, 发现紧束缚模型构建得

到的能带图和第一性原理计算得到的能带图基本一

致, 如图5(b)所示. 在此基础上, 进行后续拓扑性质的

相关计算.
基于Wannier函数, 通过对贝里曲率、瓦尼尔电荷

中心(Wannier Charge Center, WCC)、反常霍尔电导σxy
及边缘态的计算, 验证了体系存在量子反常霍尔效应,
图5(c)给出了沿高对称线的贝里曲率分布, 可以看出

其分布在布里渊区Γ点附近, 在其他地方等于零. 体系

的陈数可以表示为贝里曲率在整个布里渊区的

积分
[69]:

kFnC = 1
2 d ,n

2

其中, n是能带指标. 计算结果表明, 体系存在一个C=1
的非零陈数. 对于二维系统, 陈数与瓦尼尔电荷中心缠

绕数表现出相等关系, 接下来我们计算了威耳逊环路

(Wilson Loops), 由此可得到瓦尼尔电荷中心的演化曲

线, 如图6(a)红色曲线所示, 可以看出演化曲线的缠绕

数为1.
贝里曲率在布里渊区Γ点附近非零的分布意味着

位于带隙内的费米能级的总积分或霍尔电导也必须是

非零的. 量子反常霍尔效应的霍尔电导来源于无能隙

图 4 (网络版彩图)差分电荷密度图. (a)和(b)分别对应d′拉
伸前后MnSb2Te4/Sb2Te3异质结的层间差分电荷密度. 黄色
和绿色区域分别表示电子的积累和耗散
Figure 4 (Color online) The differential charge density. (a) and (b)
correspond to the interlayer differential charge density of MnSb2Te4/
Sb2Te3 heterojunction before and after d′ stretching, respectively. The
yellow and green regions indicate the accumulation and depletion of
electrons, respectively.
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的具有鲁棒性单向传输的一维手征边缘态. 图6(b)和
(c)分别给出了体系的边缘态及霍尔电导, 可以看到,
在14.5 meV的拓扑非平庸带隙中存在一个连接导带和

价带的一维手征边缘态, 对应C=1的陈数. 边缘态的存

在意味着此时体系量子化整数霍尔电导率的存在, 计

算结果显示, 在费米能级附近的能量区间内, 存在一

个量子化的霍尔电导平台σxy=+e
2/h. 以上研究结果证

明通过对MnSb2Te4层中Te原子层的调节, 体系可以实

现非拓扑平庸相的转变, 并进一步实现量子反常霍尔

效应.

4 结论

综上所述, 本文通过调节MnSb2Te4/Sb2Te3磁性异

质结Te和Sb原子层的距离实现了量子反常霍尔效应.
研究结果表明, 在自旋轨道耦合的作用下, 体系出现了

能带反转, 并打开了一个14.5 meV的全局带隙, 实现了

从拓扑平庸相到陈数为1的拓扑非平庸相的转变. 本文

还通过边缘态和霍尔电导的计算证实体系实现了零场

下非零陈数的量子反常霍尔效应. 本文的工作实现了

一种量子反常霍尔效应, 为后续的研究奠定了基础.
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As a typical topological state, quantum anomalous Hall effect has attracted wide attention. In this paper, the electronic
structure and topological properties of MnSb2Te4/Sb2Te3 van der Waals heterojunction at different interlayer spacing are
studied by first-principles calculation. It is found that MnSb2Te4/Sb2Te3 system behaves as a topologically trivial phase.
By adjusting the distance between Te and Sb atomic layer in MnSb2Te4 to 2.3 Å, band inversion occurs in the system
under the action of Spin-orbit coupling, and the transformation from topologically trivial phase to topologically nontrivial
phase is realized. The calculation of band structure and topological properties shows that the Chern number of the system
is 1, Moreover, there exists a 14.5 meV topological nontrivial band gap, a chiral edge state and quantized Hall
conductance, which can realize the quantum anomalous Hall effect of nonzero Chern number in zero field. Our work
provides a reference for other magnetic van der Waals systems to realize quantum anomalous Hall effects.

heterojunction, stacking, band inversion, quantum anomalous Hall effect
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