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随着对锂离子电池 (LIBs)性能要求的提高, 研究开发锂离子电池的新型电极尤显重要. 本文采用第一性

原理计算研究二硫化钒 (VS2)作为锂离子电池负极材料的可能性. 计算结果表明: VS2 具有金属性, 费米能级

附近的态密度主要来源于钒的 3d轨道及硫的 3p轨道; Li在 VS2 单层中优先吸附钒 (V)的顶位, Li在 VS2 表

面具有非常好的扩散性, 扩散势垒仅为 0.20 eV, 低于石墨烯, 表明 Li能够较快地迁移, 有利于 LIB快速充电-

放电过程; VS2 机械性能良好, 杨氏模量为 96.82 N/m, 且吸附 Li后的杨氏模量与泊松比都未减小, 表明 VS2
在吸附 Li以及 Li离子扩散迁移过程中, 刚性并不会降低; 并且计算得到 VS2 的电池容量 (466 mAh/g)比石

墨烯更高. 研究表明 VS2 具有出色的导电性能和优异的机械刚性及较高的理论容量, 是一种非常有前景的锂

离子电池负极材料.
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1   引　言

锂离子电池是目前最重要的可充电储能设备

之一. 在经济和可持续电化学储能设备需求的推动

下, 人们对具有更好规格容量、循环稳定性、高倍

率能力和安全性的锂离子电池 (LIBs)的需求日益

迫切, 这也进一步刺激了电极材料研究的发展 [1].

二维 (2D)纳米材料的范围不仅限于石墨烯,

还包括诸如 BN, MoS2 等多种非碳单层材料, 这些

材料已经通过实验得到验证, 并在诸如电子学、能

源存储等领域展示了潜在应用 [2]. 在这些二维材料

中, 二硫化钼 (MoS2)作为一种潜在的锂离子电池

电极材料备受关注. 经过实验验证, MoS2 作为锂

离子电池负极可表现出良好的性能, 尤其是在比容

量方面显示出相对较高的水平 [3]. 理论研究指出,

具有低扩散势垒的 MoS2 单层能够稳定地吸附锂

离子 [4]. 然而, MoS2 单层本身是一种半导体材料,

其带隙相当大, 约为 1.80 eV[5], 这种特性限制了其

导电性, 从而使其在电化学方面的性能受到了限

制. 尽管理论上已经证明, 通过将二维 MoS2 纳米

带切割成锯齿状结构可以将其转变为金属 [6], 从而

显著增强了与锂离子的相互作用, 且不会牺牲锂离

子的迁移性能 [4]. 然而, 目前 MoS2 纳米带的大规

模生产仍面临着巨大的挑战.

二硫化钒 (VS2)是一种层状过渡金属二硫族

化物 (LTMDs)材料, 其晶体结构类似于MoS2. 其

由钒 (V)和硫 (S)原子组成, 其中 V原子形成一

个八面体配位的结构, 而 S原子则形成二维的硫

层. 该材料的电荷密度波 (CDW)特性和电子结构

的多样性使其在 20世纪 70年代被发现. 由于大部

分层状过渡金属二硫族化物的电子传递效率较差,

使得其电化学性能较差. 为提高电化学性能, 寻找
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具有金属性质的 LTMDs已成为一种解决方案. 具

有金属性的二硫化钒 (VS2)是典型的 LTMDs家

族成员之一, 可望在离子电池中作为负极增强循环

过程的电子传输 [7]. 大块的 VS2 由多个单层 VS2
相互堆叠形成, 而单层 VS2 由一层钒原子夹在两

层硫原子中间组成. 层间距离较大, 有利于离子在

插入和脱插入过程中的扩散.

然而, 尽管其具有独特的物理和化学性质, 但

在过去的十年中, 二硫化钒并没有得到太多的关

注, 主要是因为其制备过程相对困难 [8]. 通常采用

气相转移法或物理气相沉积法等方法来制备二硫

化钒单晶, 这些方法需要很高的温度、真空度和反

应气氛, 并且制备出来的样品通常很小 [9].

尽管如此, 近些年来, 随着实验技术的不断发

展, 关于二硫化钒的研究又逐渐得到了重视. 研究

人员们利用先进的材料合成和表征手段, 通过改变

制备条件来获得更好的纯度和晶体质量, 从而使其

性能得到更好的展现. 这些研究为二硫化钒的应用

提供了更多可能性, 例如在能源存储、光催化、传

感器等领域 [10,11].

在一项 2011年的研究中, 研究人员在实验中

成功地将大块 VS2 剥离成单层数少于 5个的超薄

纳米片 [12]. 值得注意的是, 单层 VS2 存在两种主要

的结构, 分别是基于 V和 S原子不同配位构型的

六角形单层 VS2(记为 H相)和三角形单层 VS2 (记

为 T相). 理论分析表明, H相单层 VS2 的能级相

较于 T相低 43 meV, 这表明 H相结构为基态 [13,14].

因此, 我们重点研究用作 LIB负极材料的 H相单

层 VS2 的结构和电子性能.

电池在充放电过程中, 由于锂化/脱锂过程会

产生电池体积膨胀和收缩的情况, 可能导致负极断

裂或负极形貌变化, 最终导致大量容量损失和循环

不良. Yu等 [15] 通过单层 VS2 的电学性能进行分

析, 计算出锂离子电池的理论容量, 但对于 VS2 的

机械性能没有做详细说明. 在实际情况中, 以 VS2
作为电极材料时, 往往是多层 VS2 堆叠在一起, 只

计算单层的 VS2 与实际情况有较大的差别. 通过

计算 VS2 的杨氏模量, 分析 VS2 的机械性能, 构建

了双层 VS2, 确定最大能够吸附锂离子数量, 分析

其电池容量和体积变化.

为研究 VS2 作为离子电池电极的导电性能和

结构稳定性, 本文采用第一性原理密度泛函理论方

法进行理论研究, 计算研究 VS2 几何结构的稳定

性、结构刚度、吸附能、离子迁移势能、电池容量. 

2   计算方法与模型
 

2.1    计算方法

本文计算使用基于密度泛函理论 (DFT)[16,17]

第一性原理方法的 Quantum ATK软件包, 研究

了 Li原子在 VS2 结构表面吸附性质、态密度、电

子性质及迁移路径、杨氏模量及理论容量. 计算时

选取投影缀加波赝势 (PAW)和局域密度近似

(LDA)分别计算电子、离子相互作用情况和电子

交换相关情况. 布里渊区采用 3 × 3 × 1点进行采

样, 能量的收敛精度为 10–5 eV, 力的收敛标准为

0.01 eV/Å, 为减小层间的相互作用, 真空层取为

20 Å.

本文分别计算 Li原子在 VS2 表面硫 (S)的空

位 (H)与桥位 (B)、及钒 (V)的顶位 (T)吸附后的

吸附能, 吸附能由下面公式得到: 

Ead =
EVS2+Li − EVS2 − nELi

n
, (1)

EVS2+Li EVS2

ELi

式中   是吸附 Li原子后 VS2 总能量,   

是吸附前 VS2 总能量,    是 Li原子的总能量, n

是 Li原子的个数.

采用受激弹性带 (nudged elastic band, NEB)

方法计算 Li原子在 VS2 表面空位 (H)、桥位 (B)

两个位点间的迁移路径, 在初始和最终态之间创建

一系列中间态 (插值态), 来构建整个反应路径. 在

计算中, 插值态上的原子受激并相互影响, 从而在

能量最小化的同时确定反应过程的势垒和最低能

垒路径. 通过计算每个插值态上的原子位置和能

量, 得到整个反应路径的势垒和反应坐标.

根据广义近似的 DFT方法, 可以通过应变-应

力近似线性区域的计算来获得材料的各弹性常数.

在这种方法中, 应力和应变张量都是对称的 3×3

矩阵, 因此我们可以使用 Voigt符号将其更紧凑地

表示为 6维向量:

应力向量: 

σ = (σxx, σyy, σzz, σyz, σxz, σxy),

应变向量: 

ε = (εxx, εyy, εzz, 2εyz, 2εxz, 2εxy).

材料的应力向量对于给定应变向量的线性响应可

以表示为 
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σ = C · ε, (2)

其中 C是一个对称的 6×6矩阵, 包含了弹性常数.

根据晶体对称性, 我们可以进一步减少独立弹性常

数的数量.

弹性常数矩阵 C的具体形式如下:
  

σ1

σ2

σ3

σ4

σ5

σ6


=



C11 C12 C12 0 0 0

C12 C11 C12 0 0 0

C12 C12 C11 0 0 0

0 0 0 C44 0 0

0 0 0 0 C44 0

0 0 0 0 0 C44


×
(
ε1 ε2 ε3 ε4 ε5 ε6

)T
.

要获取弹性常数, 需要应用小变形原理, 即沿

着选定的应变向量对模拟单元进行扰动, 并计算得

到结果应力向量. 线性应力贡献可以通过拟合每

个 Voigt应力分量和相应的应变曲线来得到. 然

后, 通过解一个最小二乘线性方程组, 结合晶体对

称性, 可以得到独立的弹性常数.
 

2.2    结构模型

a = b = 3.16

与其他过渡金属二硫化物 (TMD)类似, VS2
单层呈现三明治状结构, V层夹在两个 S层之间.

一般来说, VS2 有两种多晶型, 包括三角 (T)相和

六方 (H)相 , 这两种多晶型都对温度的变化和

VS2 层数的变化敏感 . 在室温下 ,  VS2 单层更倾

向于以 H 相结晶 [14]. 因此, 本研究基于 H 相结构,

在 H 构型 VS2 单层的优化结构中 (图 1(a)), 一个

晶胞包含一个 V原子和两个 S原子, 晶格参数为

 Å.

V—S键长统一为 2.36  Å,  V—S—V键角为

84.25°, 与文献 [18, 19]非常一致. 并且本文对 VS2
自旋极化态与非极化态进行了计算, 计算结果表明

VS2 单层具有自旋极化基态, 其能量比非极化态的

低 29 meV. 

3   计算结果与讨论
 

3.1    Li 原子吸附位置

VS2 中有钒 (V)和硫 (S)两种原子, 对 VS2 单

层上 S-T位、S-H位、S-B位、V-T位、V-H位、V-

B位做 Li原子吸附的优化后, 发现多个吸附位点

中只留下 3种吸附情况, 图 2(a) S-H位、图 2(c) S-

B位、图 2(e) V-T位, 其中最稳定存在的只有两个

吸附位点, 即六边形中心上方的硫 (S)原子空位 (H)

和钒 (V)原子正上方顶位 (T). 而考察 V-H位和

S-T位吸附位点, 通过不断精确优化后, Li原子都

将会吸附到 S-H位或 V-T位, 即这两个位点上的

锂原子在完全弛豫后移动到邻近的 S-H或 V-T位

点, 因此这两个位点可能并不是锂离子吸附的局部

最小位点, 并且吸附非常不稳定. 

3.2    吸附能计算

为从理论数据上探讨最优的吸附位点, 对钒

 

(a)

(b)

图 1    (a)H-VS2 的 3×3×1结构俯视图; (b)H-VS2 的 3×3×1

结构侧视图

Fig. 1. (a) Top view of 3×3×1 structure of H-VS2; (b) side

view of 3×3×1 structure of H-VS2.

 

(b)(a)

(d)(c)

(f)(e)

图  2    (a)吸附 H-VS2 中 S-H位俯视图 ; (b)吸附 H-VS2 中

S-H位侧视图; (c)吸附 H-VS2 中 S-B位俯视图; (d)吸附 H-

VS2 中 S-B位侧视图 ;  (e)吸附 H-VS2 中 V-T位俯视图 ;

(f)吸附 H-VS2 中 V-T位侧视图

Fig. 2. (a) Top view of S-H sites in adsorbed H-VS2; (b) side

view of S-H sites in adsorbed H-VS2; (c) top view of the S-B

site in the adsorbed H-VS2; (d) side view of the S-B site in

the  adsorbed H-VS2;  (e)  top  view  of  V-T  site  in  adsorbed

H-VS2; (f) side view of V-T site in adsorbed H-VS2.
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Ead = EVS2+Li−
EVS2 − ELi

(V)、硫 (S)吸附位置做完优化, 计算吸附前后系统

总能量, 在本论文中, 为简化研究计算, 采用单个 Li

原子吸附模型. 根据吸附能公式得:  

 , 计算得到几个位置的吸附能及 Li吸附

键长如表 1所列.

计算结果表明, 吸附后总能小于吸附前的总

能, 吸附能为负值, 因此总的吸附过程是放热过程.

吸附后比未吸附的 VS2 具有更低的能量, 说明吸

附后整个系统更加稳定, 并且 Li的吸附更容易发生.

其中, 硫的桥位 (S-B)的吸附能最大, 为–2.19 eV;

其次是硫的空位 (S-H)的吸附能, 比硫的桥位 (S-

B)的吸附能小 0.11 eV左右; 钒 (V)顶位的吸附

能最小, 为–2.40 eV, 说明 Li在 V上的吸附更加稳

定, 与 Tang等 [20,21] 研究结果一致.

∆E = E − 23500 eV

∆E = E − 23697.8 eV

为了进一步评估吸附前后的热稳定性, 在正则

系统中对 H-VS2 模型 (图 3(a))吸附钒的 T后模

型进行温度 300 K、时间步长 1 fs的第一性原理分

子动力学 (FPMD)模拟, 总时长为 5000 fs, 其中

图 3(c)纵坐标中   , 图 3(e)纵

坐标中  .

 

EVS2

EVS2+Li

表 1    VS2 的总能量  、Li在其表面吸附后总

能量   、吸附能 Ead、Li与 VS2 成键后的平

均键长 d
EVS2

EVS2+Li

Table 1.    The total energy     of VS2,  the total

energy     after  Li  is  adsorbed on its  surface,

the  adsorption  energy  Ead,  and  the  average  bond

length d of the bond between Li and VS2.

吸附位置 EVS2 /eV EVS2+Li/eV Ead/eV d/Å

S-H –23500.985 –23698.790 –2.303 2.38

S-B –23500.985 –23698.681 –2.194 2.31

V-T –23500.985 –23698.892 –2.405 2.37
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图  3     分子动力学模拟后　 (a) H-VS2 俯视图 ;  (b)吸附 V-T俯视图 ; (c),  (d) 300 K, 步长 1 fs下总时间 5 ps内 H-VS2 模型

FPMD期间的能量与温度波动; (e), (f) 300 K, 步长 1 fs下总时间 5 ps内吸附 V-T模型 FPMD期间的能量与温度波动

Fig. 3. After molecular dynamics simulation: (a) H-VS2 top view; (b) adsorbed V-T top view; (c), (d) energy and temperature fluc-

tuations during FPMD of H-VS2 model within a total time of 5 ps at 300 K, step size 1 fs; (e), (f) energy and temperature fluctu-

ations during FPMD of adsorbed V-T model within a total time of 5 ps at 300 K and step size 1 fs.
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大约 500 fs后, 系统总能和温度总涨落的量级

达到稳态, 可以观察到, FPMD期间的吸附前后能

量 (图 3(c), (e))在–0.5—0.5之间振荡. 由于原子

与晶格里的其他邻近原子相互作用, 分子的初始动

能将会部分地转换成势能, 从而导致一开始时体系

的温度降低, 可以观察到 FPMD期间的温度迅速

下降 (图 3(d), (f)), 降至 150 K以下后以一个较快

速度上升至 300 K, 并之后在 300 K附近进行振

荡, 说明在常温下吸附前后结构都能够稳定存在.

总体来看, 总能量与温度分别在一个小范围内

振荡, 并且没有发现漂移现象, 总体波动较小, 这

表明 Li在常温环境下具有很好的结构稳定性.
 

3.3    VS2 吸附 Li 前后能带图态密度分析

为检验 VS2 的导电性能, 计算 VS2 的能带图、

态密度和分态密度. 从能带图 (图 4(a))上可以看

出, VS2 的价带和导带穿过费米能级, 说明 VS2 具

有金属性, 意味着 VS2 具有优异的导电性能. 观察

吸附后的能带图 (图 4(b)), 可以看出 Li原子的吸

附对 VS2 的能带几乎没有影响.

观察 VS2 的总的态密度图 (图 4(c)), 费米能级

附近有态密度的存在, 这也就对应着能带图中 VS2
的价带和导带穿过费米能级. 同时, 观察 p电子态和

d电子态的态密度图 (图 4(d)), 可以看出费米能级

附近态密度几乎由 p态和 d态的电子提供. 对比两
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图 4    (a) VS2 能带图; (b)吸附 Li原子后 VS2 能带图; (c) VS2 总态密度图; (d) VS2 的 p和 d电子态密度图; (e) VS2 分态密度图;

(f)吸附 Li原子后分态密度图

Fig. 4. (a) VS2 energy band diagram; (b) VS2 energy band diagram after adsorption of Li atoms; (c) VS2 total state density dia-

gram; (d) VS2-p and VS2-d electronic state density diagram; (e) VS2 partial density of state diagram; (f) partial density of state dia-

gram after adsorption of Li atoms.
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种原子分态密度可以看出费米能级附近态密度大

部分由钒 (V)原子提供. 结合态密度图可以分析

出, 在 VS2 费米能级附近的能带由 V的 3d态和

S的 3p态电子贡献. 也就表明, VS2 的导电性能在

很大程度上受 V的 3d态和 S的 3p态电子的影响.

由于 Li原子吸附在 V的顶位更稳定, 因此计

算吸附 V顶位的能带图和态密度图. 对比吸附前

后的能带图, 分态密度图可以看出, Li的吸附对于

VS2 的导电性几乎没有影响. 表明在不考虑其他因

素下, VS2 在吸附后也能保持优异的导电性能. 

3.4    Li 原子在 VS2 表面的迁移行为

为研究 Li原子在 H 相的 VS2 表面扩散, 进行

Li单原子从 V-T1—S-H1—V-T2—S-T2 的研究, 用

NEB方法寻找最优扩散路径. 由计算结果 (图 5)

发现 Li从 V-T2 扩散到 S-H2, 扩散势垒为 0.20 eV,

与其他研究的扩散势垒基本一致 [22]. 而 T 相

VS2 的扩散势垒为 0.23 eV[22], Li在 H 相的 VS2 表

面具有更小的扩散势垒, 意味着 Li在 H 相 VS2 具

有更快的扩散速率, 即导电性能更优异.

Li在石墨烯的表面的扩散势垒在 0.30 eV, 而

同样为二硫族化合物材料中 MoS2 的扩散势垒为

0.25 eV[22] , Li在 VS2 表面的扩散势垒具有更小值.

同时, VS2 是二维材料, 其层间距离较宽, 可

以有利于 Li离子在层间迁移, 使得 Li离子能够快

速传输, 这意味着 Li离子在 VS2 表面的传输速率

可能非常优异.
 

3.5    Li 原子在 VS2 表面吸附前后刚性的
研究

前面提到, VS2 吸附 Li原子的整个过程为发

热过程, 这意味着锂的吸附是一个自发的过程, 但

锂离子的嵌入与脱出将会导致 VS2 体积发生变化,

电极也将发生膨胀和收缩. 众所周知, 结构变形甚

至电极粉碎会导致容量快速衰减, 并带来较差的循

环能力. 对于高效负极材料来说, 优异的机械性能

对于承受循环过程中锂化引起的体积膨胀至关重

要. 因此, 我们计算了 VS2 的机械性能.

利用 Quantum ATK的弹性常数计算模块 ,

可以直接算出各个弹性常数. 根据弹性对称矩阵系

数矩阵, C11 = C22, C12 = C21, 其中 C11 和 C22 表

示材料分别沿着 x 和 y 方向对单轴拉伸应变的刚

度响应, 弹性常数 C12 描述了材料抵抗平面双轴拉

伸应变的能力. 在 Quantum ATK的弹性常数计

算模块中, 采用的是体积, 而 VS2 为二维材料, 只

需处理面积. 本论文中, 真空层采用的是 20 Å, 通

过转换为国际单位, 可以得到杨氏模量 (Y)和泊松

比 (v)公式:
 

Y = (C11 · C11 − C12 · C12)/C11 × 2, (3)
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图  5    Li在 VS2 表面从 V-T1—S-H1—V-T2—S-H2 扩散路径　(a)俯视图 ; (b)侧视图 ; (c) Li在 VS2 表面的扩散势垒 ; (d) 扩散势

垒对比图

Fig. 5. Li diffusion path of V-T1—S-H1—V-T2—S-H2 on the VS2 surface: (a) Top view; (b) side view; (c) Li diffusion barrier on the
VS2 surface; (d) comparative chart of diffusion barriers.
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v = C12/C11. (4)

N/m

VS2 吸附前后及石墨烯的弹性常数和杨氏模

量如表 2所列. 杨氏模量是描述固体材料抵抗形变

能力的物理量, 是衡量材料产生弹性变形难易程度

的指标, 其值越大, 即材料刚度越大, 在一定应力

作用下, 发生弹性变形越小. 计算 3×3×1的 VS2
超胞, 得到其杨氏模量为 96.82   , 表明其刚性

较好, 与其他研究结果基本一致 [23]. 比较吸附 Li

前后的杨氏模量, 发现系统吸附后的杨氏模量有所

提升, 但总体的杨氏模量变化较小. 这表明 VS2 在

作为电极材料时其刚性并不会由于 Li的吸附而降

低.VS2 吸附前后与石墨烯的杨氏模量和泊松比对

比如图 6所示. 

3.6    锂离子电池容量与体积变化率的研究

最后, 我们探讨了基于 VS2 负极材料的锂离

子电池的理论容量和嵌锂前后的层间距与体积变

化率. 构建一个 3×3×1的双层 VS2 模型, 得到最

稳定双层 VS2 层间距为 3.67 Å. 在双层 VS2 层间

吸附锂离子, 在层间最高能够吸附锂离子个数 n =

18时 ,  VS2 的层间距变为 6.24 Å, VS2 体积膨胀

率为 30.6%. 因为实际电池负极是由多层 VS2 堆叠

而成, 为考虑最接近实际的电池容量, 在双层中只

计算其中一层 VS2 的摩尔质量, 法拉第常数 F =

26800 mAh/mol, 根据 

Q =
nF

M(H-VS2)
(5)

计算得到理论容量为 466 mAh/g. 相比于石墨烯

的理论容量 (372 mAh/g)[24],  VS2 的理论容量更

高, 说明了 VS2 作为锂离子电池负极材料具有巨

大潜力. 

4   结　论

本文通过 DFT计算探索使用 VS2 单层作为

锂离子电池负极材料的可能性. 系统地研究了 VS2
单层的单个 Li原子结合能、扩散势垒以及杨氏模

量. 通过对比观察能带图和态密度图, 可发现 VS2
单层是金属性的, 具有优异的导电性, 并且其导

电性能与钒的 3d态和硫的 3p态电子相关. 同时,

Li在 VS2 表面的扩散势垒只有 0.20 eV, 比 MoS2
和石墨烯具有更小的 Li的扩散势垒, 表明 Li能够

较快的迁移, 有利于 LIB快速充电-放电过程. VS2
作为电极材料的储存容量能够达到 466 mAh/g,

并且完全锂化后VS2 材料还具有较低的开路电压 [25].

多层 VS2 的制备已经在实验上实现突破, 相信随

着不断的研究, 在不久的将来可以实现具有优异电

化学性能的二维 VS2 负极材料.

 

表 2    VS2 吸附 V-T和 S-H后 VS2 及石墨烯的弹性常数和杨氏模量
Table 2.    Elastic constants and Young’s modulus of VS2, VS2 and graphene after adsorption of V-T and S-H.

System C11 C22 C12 (N · m−1)Y/ v

VS2 53.49 53.49 16.48 96.82 0.31

VS2吸附V-T 55.05 55.05 16.13 100.64 0.29

VS2吸附S-H 55.03 55.03 16.12 100.62 0.29

石墨烯 176.08 176.08 38.06 335.70 0.22
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图 6    4×4×1超胞刚性对比　(a)杨氏模量对比图; (b) 泊松比对比图

Fig. 6. Rigidity comparison of 4×4×1 supercell: (a) Young’s modulus comparison; (b) Poisson’s ratio comparison.
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Abstract

With the increase of performance requirements for lithium-ion batteries (LIBs), it is particularly important

to  study  and  develop  new  electrodes  for  lithium-ion  batteries.  In  this  work,  a  3×3×1  supercell  of  VS2  is

constructed, and the possibility of using it as an anode material for lithium-ion batteries is study by the first-

principles method based on density functional theory. Through the analysis of the energy band diagram, it is

found that VS2 has metallic properties.  Combining the density of states diagram, the analysis shows that the

energy band near the Fermi level of VS2  is contributed by the 3d state of V and the 3p state electrons of S,

which means that the conductive properties of VS2 are largely affected by the 3d state of V and the 3p state

electrons of S. Of the vacancies, bridge sites, and top sites of lithium adsorbing vanadium (V), the top site has

the lowest  adsorption energy,  indicating that  lithium will  preferentially  adsorb the top site  of  vanadium (V).

Through  first-principles  molecular  dynamics  simulations  of  the  top  position  of  adsorbed  vanadium  (V),  it  is

found  that  at  a  temperature  of  300  K,  the  total  energy  of  the  system  and  the  magnitude  of  the  total

temperature fluctuation can reach a steady state, indicating that lithium can exist at the top position of stably

adsorbed vanadium (V). Moreover, the interlayer spacing of the double-layer VS2 reaches 3.67 Å, which is larger

than the interlayer spacing of graphene. From the top position to the vacancy, its diffusion barrier is only 0.20 eV.

Its interlayer spacing is larger than the double-layer graphene’s, and its diffusion barrier is lower than graphene’s,

indicating that lithium has very good diffusivity on the VS2 surface, and lithium can migrate quickly on the VS2
surface,  which  is  conducive  to  the  rapid  charge-discharge  process  of  LIB.  In  addition  to  excellent  electrical

conductivity,  VS2  has  good  mechanical  properties.  The  calculated  Young's  modulus  is  96.82  N/m,  and  the

Young's modulus and Poisson’s ratio do not decrease after adsorbing lithium, indicating that the rigidity of VS2
will  not  be  reduced  in  the  diffusion  and  migration  process  of  lithium.  On  the  other  hand,  it  has  excellent

deformation  resistance.  In  order  to  be  more  accurate  and  closer  to  the  actual  situation,  a  double-layer  VS2
model  is  constructed,  with  a  maximum  number  of  lithium  atoms  adsorbed  between  layers  being  18.  The

calculated  theoretical  capacity  of  VS2  (466  mAh/g)  is  higher  than  the  theoretical  capacity  of  graphene

(372  mAh/g).  Our  results  indicate  that  VS2  has  excellent  electrical  conductivity  and  mechanical  stiffness,

making it a promising cathode material for lithium-ion batteries.
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