
 

Sb/SnC 范德瓦耳斯异质结光电性质的
层间转角依赖性及其应用*
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(2024 年 8 月 15日收到; 2024 年 9 月 20日收到修改稿)

基于二维锡基材料与锑烯单层构建了具有不同层间转角的 6种 Sb/SnC二维范德瓦耳斯异质结, 并根据

第一性原理对其光电性质及应用开展研究. 研究结果表明, 6种层间转角的 Sb/SnC异质结具有不同的带隙,

且当层间转角为 10.89°, 19.11°, 23.41°和 30°时, Sb/SnC异质结显示出 I型能带结构, 而当层间转角为 8.95°和

13.59°时, 则是 II型能带结构. 同时, 6种异质结的轨道投影带结构表明, 由于层间转角改变了异质结的原子

堆叠方式, 从而改变了轨道耦合并进一步调控了异质结的电子结构. 此外, 吸收谱的计算表明, 与 Sb和 SnC

单层相比, 异质结的光吸收系数在可见光区域得到显著增强, 且对应不同的层间转角, 异质结的光吸收特性

差异明显. 在应用方面 , 作为太阳能电池材料 , 层间转角为 8.95°和 13.59°的 Sb/SnC异质结分别具有 17.48%

和 18.59%的光电转化效率; 作为全解水光催化剂, 层间转角为 8.95°的异质结可对 pH值为 0—2的水完全催

化分解, 而层间转角为 13.59°的异质结仅可以对 pH值为 0—1的水进行催化分解. 因此, 作为一个重要的结构

参数, 层间转角可以有效地调控 Sb/SnC异质结的光电特性, 具有特定转角的 Sb/SnC异质结可在太阳能和

光催化领域获得应用.
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1   引　言

2018年, Cao等 [1] 发现转角石墨烯中的超导

性, 揭开了转角电子学时代的序幕. 层间转角对二

维材料异质结电子性质的调控研究迅速成为科学

前沿的热点 [2,3], 已经从材料超导性, 拓宽到对强关

联效应 [4,5]、拓扑电子特性 [6,7], 以及高效光电响应 [8,9]

等多种物理现象的探索. 例如, Liu等 [10] 通过扫描

透射电子显微镜、电子能量损失谱以及第一性原理

分析, 发现在 Graphene/h-BN范德瓦耳斯异质结

(van der Waals heterostructure, vdWH)中, 随着

层间转角的增大, 层内跃迁发生了红移; Foutty等 [11]

通过扫描单电子晶体管显微镜, 在约为 1.23°转角

的WSe2 双层中观察到一系列量子反常霍尔绝缘

体;  Hidalgo等 [12] 通过第一性原理计算 ,  发现

Graphene/WS2 异质结的电子结构 (如带隙、自旋

劈裂和能带杂化等)对层间转角表现出强烈的依赖

关系. 因此, 作为重要的结构参数, 层间转角可以

有效调控异质结的电子结构, 为未来电子器件的设

计与制造开创新的途径, 具有重要意义.

近年来, SnC, SnSi, SnSe和 SnSSe等锡基材

料作为环保、低成本的二维单层材料引起了人们

的极大兴趣. 这些锡基材料均具有超导性、高载

流子迁移率、室温非平凡拓扑结构和高可见光捕获

能力 [13]. 特别是基于 SnC构成的二维范德瓦耳斯
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异质结表现出了优异的光电性质. 例如, Dai等 [14] 预

测直接 Z-scheme SnC/HfS2 异质结具有 II型能带

结构, 其带边电位跨越了氧化还原电位, 且对红外

光有较好的吸收能力, 是一种潜在的全解水光催化剂.

Qu等 [15] 发现 SnC/SnSSe异质结的光吸收能力可

被应变和堆叠模式调控, 且具有较高的太阳能-氢

转换效率 (60.8%). 另一方面, 锑烯 (antimonene,

Sb)是一种具有褶皱结构的二维材料, 其也具有较

高的载流子迁移率和较强的光吸收能力, 目前已经

被很多团队成功制备 [16,17], 有望在光电器件中取得

应用 [18,19].  例如 ,  Shakil等 [20] 构建了 Sb/ZnSe异

质结, 发现 Sb/ZnSe异质结的能带结构呈现 II型

带边排列, 具有优异的光吸收能力, 其电位跨越了

水的氧化还原电位, 使其成为光催化全解水的重要

候选材料. Zheng等 [21] 构建了 Sb/InSe异质结, 其

光电转化效率 (power convert efficient, PCE)达

到了 17.2%, 而 Wang等 [22] 构建的 Sb/C2N异质

结的 PCE更高达 22.8%, 具有实际应用价值.

本文设计了 6种具有不同层间转角的 Sb/SnC

范德瓦耳斯异质结, 并基于第一性原理的密度泛函

理论 (DFT)计算方法, 研究其光电特性及在太阳

能和光催化领域应用潜力. 研究结果表明, Sb/SnC

异质结的光电性质对层间转角具有强烈的依赖性,

II型带边排列的 Sb/SnC异质结有望应用作为太

阳能电池材料和光催化剂. 

2   计算方法

本文应用计算模拟软件 Quantum-ATK实现

二维单层材料和异质结的建模以及密度泛函理论

计算 [23]. 采用 PseudoDojo-high基组对二维单层材

料和异质结进行结构优化, 交换关联势用广义梯度

近似 (generation gradient approximation,  GGA)

下的 Perdew-Burke-Ernzerhof泛函 [24] 描述, 而所

有的光电性质的计算则使用 HSE06杂化泛函 [25],

以获得更精确的结果. 在结构优化过程中, 计算自

洽精度设置为 1×10–6, 当原子受力和应力分别小

于 0.01 eV/Å和 0.001 GPa时 , 设定为计算收敛 ,

建模结构稳定. 同时, 引入 DFT-D3方法 [26] 以修

正 Sb和 SnC单层之间的层间相互作用 ,  使用

Monkhorst-Pack方法在布里渊区采样, k 点采样

网格设定为 15×15×1, 截断能选取为 105 Hartree.

此外, 在 z 方向设定 25 Å (1 Å = 10–10 m)的真空

层以消除相邻晶格之间的相互作用. 

3   结果与讨论
 

3.1    Sb/SnC 异质结的构建与稳定性

首先构建二维 Sb和 SnC单层, 其俯视图和侧

视图分别如图 1(a), (b)所示. 优化后的 Sb和 SnC

单层的晶格常数分别为 4.08 Å和 3.61 Å, Sb—Sb
键和 Sn—C键的长度分别为 2.88  Å和 2.08  Å.

Sb和 SnC单层的电子结构如图 1(c),  (d)所示 ,

Sb和 SnC单层均表现为间接带隙半导体, 带隙分

别为 1.78 eV和 1.59 eV. 上述几何参数和电子特

性均与文献 [27, 28]结果一致, 证明了单层结构的

准确性.

√
31×

√
31

完成 Sb和 SnC单层的结构优化后, 采用广义晶

格匹配法 (generalized lattice match method)[29,30]

构造 Sb/SnC范德瓦耳斯异质结. 构建的异质结要

求较小的晶格失配和适当的超胞大小. 较小的晶格

失配更接近实验生长的异质结的结构, 适当的超胞

大小可以在设定的计算精度和计算成本之间达到

平衡. 因此, 基于建模和计算可行性的考虑, 本文

设计了 6种层间转角的异质结, 层间转角 θ被定义

为 Sb和 SnC俯视图中两个正六边形两边之间的

夹角, 6个异质结的俯视图和侧视图如图 2所示.

所有 Sb/SnC异质结的基本信息被列在表 1中, 例

如层间旋转角度为 8.95°的 Sb/SnC异质结由

5×5的 Sb超胞和  的 SnC超胞组成, 晶

格失配为 0.99%, 总原子数为 112. 构建的 6种层

间转角的异质结的应变均小于 1.5%. 由于层间转

角的差异, 构建的 6种 Sb/SnC异质结展示出不同

的层间距, 这说明层间转角对层间耦合的强度也产

生了影响.

Eb

为测试构建的 Sb/SnC异质结的稳定性, 按照

下式计算 Sb/SnC的形成能  : 

Eb =
ESb/SnC − ESb − ESnC

N
, (1)

ESb/SnC ESb ESnC

N

式中,   ,   和  分别代表 Sb/SnC异质

结、Sb单层和 SnC单层的总能量,   是异质结的

总原子数. 计算所得的异质结的层间距和形成能在

表 1列出. 由表 1可知, 所有异质结的形成能均为

负值, 这表明异质结可以稳定存在, 层间转角为

10.89°的 Sb/SnC异质结的形成能最大 ,  转角为

23.41°的 Sb/SnC异质结的形成能最小. 
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图 1    (a) Sb单层和 (b) SnC单层的俯视图和侧视图; (c) Sb单层和 (d) SnC单层的能带结构

Fig. 1. Top view and side view of (a) Sb and (b) SnC monolayer; band structure of (c) SnC and (d) Sb monolayer.
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8.95O 10.89O 13.59O

图 2    不同层间转角的 Sb/SnC异质结的俯视图和侧视图　(a) 8.95°; (b) 10.89°; (c) 13.59°; (d) 19.11°; (e) 23.41°; (f) 30°

Fig. 2. Top  view  and  side  view  of  Sb/SnC  vdWHs  with  different  interlayer  rotation  angle:  (a)  8.95°;  (b)  10.89°;  (c)  13.59°;

(d) 19.11°; (e) 23.41°; (f) 30°.

 

表 1    六种层间转角的 Sb/SnC异质结的结构信息
Table 1.    Structure information of Sb/SnC vdWH with six interlayer rotation angles.

旋转角 8.95° 10.89° 13.59° 19.11° 23.41° 30°

Sb超胞 5× 5 4× 4
√
13×

√
13

√
7×

√
7

√
19×

√
19

√
3×

√
3

SnC超胞
√
31×

√
31

√
21×

√
21 4× 4 3× 3 5× 5 2× 2

原子数 112 74 58 32 88 14

应变 0.99% 0.91% 1.2% 0.23% 0.99% 1.4%

层间距/Å 3.2 3.26 3.46 3.41 3.31 3.38

Eb/meV –79.4 –80.6 –76.6 –80.0 –79.3 –80.2
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3.2    Sb/SnC 异质结的电学特性

采用 HSE06泛函计算 Sb/SnC异质结的投影

能带结构, 如图 3所示, 其中, 红色能带由 SnC单

层贡献, 蓝色能带由 Sb单层贡献. 不难发现, 由于

层间转角的不同, Sb/SnC异质结表现出不同的电

子结构. 层间转角为 8.95°和 13.59°的 Sb/SnC异

质结的电子结构为 II型带边排列, 价带顶由 Sb单

层贡献, 导带底由 SnC单层贡献. 其余 4种层间转

角的异质结为 I型带边排列, 价带顶和导带底均

由 SnC单层贡献. 层间转角为 8.95°, 10.89°, 13.59°

和 19.11°的 Sb/SnC异质结为直接带隙半导体, 导

带底和价带顶均在 Γ点, 而层间转角为 23.41°和

30°的 Sb/SnC异质结则为间接带隙半导体, 价带

顶位于 K 点, 导带底位于 Γ点, 这说明层间转角也

会影响到异质结的带边位置, 这与文献 [31]的结果

一致. 就带隙大小而言, II型带边排列的异质结具

有较小的带隙, 带隙最小值为 1.34 eV, 而 4种 I型

带边排列的异质结带隙较大, 最大可至 1.56 eV.

因此, 层间转角可作为一个新的自由度对异质结的

电子结构进行调控.

接下来计算 Sb/SnC异质结的轨道投影带结

构 (见图 4), 进一步分析层间转角和电子结构的关

系. 对比图 3与图 4可见, 尽管层间转角为 8.95°

和 13.59°的异质结的电子结构同为 II型带边排列,

然而其价带顶和导带底的轨道耦合却具有明显区

别. 在层间转角为 8.95°时, 异质结的价带顶中, Sb

原子的 px 轨道、py 轨道与 C原子的 pz 轨道发生耦

合, 而在转角为 13.59°的异质结价带顶中, 则只有

Sb原子的 px 轨道和 py 轨道发生耦合; 而在导带

底, 层间转角为 8.95°的异质结表现出更复杂的轨

道耦合, 由 Sb原子的 pz 轨道、Sn的 s轨道和 pz

轨道以及C原子的 s轨道共同作用, 而转角为 13.59°

的异质结的导带底则仅由 C原子的 s轨道和 Sn

原子的 s轨道贡献. 对于 4种 I型带边排列的异质

结而言, 其价带顶均由 C原子的 pz 轨道贡献, 但

是导带底的轨道耦合却完全不同. 对于层间转角

为 19.11°和 23.41°的 Sb/SnC异质结, 其导带底主

要来自 C原子的 s轨道, Sn原子 s轨道以及 Sb原

子 pz 轨道的贡献, 但是轨道之间的耦合强度却不

尽相同, 层间转角为 19.11°时, Sb/SnC异质结导

带底的 C原子 s轨道和 Sn原子 s轨道具有更强烈

的耦合效应.  同样 ,  层间转角为 10.89°和 30°的

Sb/SnC异质结导带底具有相似的轨道耦合, 但是

在层间转角为 10.89°的异质结中, Sb原子的 px 轨

道和 pz 轨道发生强烈的耦合并对导带底做出贡献,

而层间转角为 30°的 Sb/SnC异质结的导带底则没

有这两个轨道的贡献. 通过研究 Sb/SnC异质结的

投影带结构, 可以得出以下结论: 由于不同的层间

转角改变了 Sb单层和 SnC单层的堆叠结构, 进而

改变了原子之间的轨道耦合, 最终使得对应不同转

角的异质结具有不同的电子结构. 
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图 3    不同层间转角的 Sb/SnC异质结的能带结构　(a) 8.95°; (b) 10.89°; (c) 13.59°; (d) 19.11°; (e) 23.41°; (f) 30°

Fig. 3. Band  structures  of  Sb/SnC  vdWHs  with  different  interlayer  rotation  angle:  (a)  8.95°;  (b)  10.89°;  (c)  13.59°;  (d)  19.11°;

(e) 23.41°; (f) 30°.
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3.3    Sb/SnC 异质结的光学特性

α

吸收系数是描述材料对光的吸收能力的一个

重要参数, 通常用  表示 [32]:
 

α (ω) =
√
2ω

[√
ε21 (ω) + ε22 (ω)− ε1 (ω)

]1/2
, (2)

式中, ω表示波长, ε1 和 ε2 分别表示材料复介电函

数的实部和虚部.

计算的 6种层间转角的 Sb/SnC异质结及相

应单层的吸收系数如图 5所示, 图 5(a)是偏振方

向为面内方向 (xx/yy 方向)的吸收系数, 图 5(b)

为面外方向 (zz 方向)的吸收系数. 二维材料的面

内和面外方向的光吸收是指光在入射到二维材料

时, 其电场矢量分别平行于二维材料平面 (面内方

向)和垂直于二维材料平面 (面外方向)时, 材料对

光的吸收情况. 例如, 对于面内方向的光吸收而言,

当入射光的光电场矢量平行于二维材料的平面时, 光

子激发的电子跃迁主要发生在二维材料的平面内.

由图 5可知, 在可见光区, 无论是面内还是面

外方向, Sb/SnC异质结的吸收范围和吸收系数相

较于 Sb单层和 SnC单层均具有显著提升, 而在很

大范围紫外波段异质结还显示出更强的光吸收能

力. 此外在可见光区, 6种异质结的吸收谱均表现

出相似的趋势, 然而在紫外波段, 各个异质结的吸
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图 4    不同层间转角的 Sb/SnC异质结的轨道投影态密度　(a) 8.95°; (b) 10.89°; (c) 13.59°; (d) 19.11°; (e) 23.41°; (f) 30°

Fig. 4. Orbital projected density of state of Sb/SnC vdWHs with different interlayer rotation angle: (a) 8.95°; (b) 10.89°; (c) 13.59°;

(d) 19.11°; (e) 23.41°; (f) 30°.
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收能力差别则较为明显. 例如, 6种 Sb/SnC异质

结在面外方向 120 nm处均有一个吸收峰, 其中层

间转角为 19.11°的异质结的峰值最小, 而在面外方

向 150 nm和 215 nm处, 其峰值则为最大. 同时,

在 6种层间转角的 Sb/SnC异质结中, 层间转角

为 8.95°和 13.59°的 Sb/SnC异质结的吸收系数在

很大波段范围总是最小.

此外, 由图 5还可发现, 无论是 Sb单层、SnC

单层还是 Sb/SnC异质结的面内吸收系数和面外

吸收系数都明显不同, 展示较强的各向异性. 二维

材料光吸收能力的各向异性可以归因于原子在平

面内排列紧密, 形成稳定的共价键, 而在垂直于平

面的方向上, 组成异质结的两个单层之间的作用力

相对较弱, 为范德瓦耳斯力. 这种各向异性的原子

排列直接导致了材料在不同方向上电子态密度的

差异. 由于晶体结构的各向异性, 二维材料的能带

结构也表现出明显的各向异性. 面内方向上, 能带

结构通常具有较大的色散, 即电子能量随波矢的变

化较快, 这有利于光吸收. 而在面外方向上, 能带

结构的色散较小, 电子跃迁所需的能量通常较高.

由图 5可见, 在 400 nm左右的紫色波段, Sb/SnC

异质结的面内吸收系数几乎是其面外吸收系数的

3倍; 而在 700 nm的红光波段, Sb/SnC异质结在

面外方向的吸收系数几乎为 0, 但是在面内方向仍

然具有一定的光吸收能力. 这说明 Sb/SnC异质结

在面内方向具有更大的吸收系数和吸收范围, 几乎

可以覆盖全部可见光区. 因为太阳辐射能量主要集

中在可见光和红外光区, 所以在实际应用中, 应优

先考虑太阳光在 Sb/SnC异质结的面内吸收. 由于

光传播方向和电场矢量方向垂直, 二维表面正对太

阳光传播方向时为面内吸收, 此时可同时保证大的

吸收面积和更强的吸收能力, 有利于太阳光的高效

利用. 

3.4    Sb/SnC 异质结的太阳能和光催化应用

如前所述, 层间转角为 8.95°和 13.9°的 Sb/SnC

异质结的电子结构为 II型能带排列, 且具有显著

增强的光吸收能力, 这里探讨其在太阳能电池和光

催化方面的应用潜力. 当受到光照时, II型异质结

中被激发的电子空穴对将会分离到两个单层中, 作

为太阳能电池时, 电子和空穴可以同时分别通过两

种半导体转移到电池中, 从而提高光生载流子的收

集效率. 一般地, 材料的光电转换效率 (power conv-

ersion efficiency, PCE)用下式计算 [33]: 

η =

0.65(Eg −∆EC − 0.3)

∫ ∞

Eg

Jph (ℏω)
ℏω

d (ℏω)∫ ∞

0

Jph (ℏω) d(ℏω)
(3)

Eg ∆EC

Eg −∆EC − 0.3

ℏω Jph (ℏω)∫ ∞

Eg

Jph (ℏω)
ℏω

d (ℏω)

Eg

Eg∫ ∞

0

Jph (ℏω) d(ℏω)

∆EC

其中, 0.65是根据 Shockley-Queisser极限推导出

的带填充系数,   为供体带隙,   为导带台阶,

(  )为最大开路电压的估计值 (其中

0.3为经验参数),   是光子能量,   为太阳光

谱的光通量 (单位: W·m–2·eV–1),  

是短路电流, 因为只有能量超过   的光子才能

被激发到更高的能级,  所以积分的下限是   ,

 表示在 AM 1.5的情况下太阳能

的总和. 对层间转角为 8.95°和 13.59°的异质结计

算所得的 PCE分别为 17.48%和 18.59%. 层间转

角的异质结具有不同的导带台阶  , 使得不同

层间转角的 Sb/SnC异质结具有不同的 PCE. 因
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图 5    Sb单层、SnC单层和 Sb/SnC异质结的 (a)面内和

(b)面外方向的光吸收系数

Fig. 5. Absorption coefficients of Sb monolayer, SnC mono-

layer,  Sb/SnC  vdWHs  in  the  (a)  in-plane  and  (b)  out-of-

plane directions.

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 73, No. 22 (2024)    227101

227101-6

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


此, 优化设计不同的层间转角构建 II型能带排列

的异质结,  可以显著提升异质结的光电转化效

率. 相比于其他二维异质结 [21,34−37] (见表 2), 层间

转角为 8.95°和 13.59°的 Sb/SnC异质结表现出较

高的 PCE, 具有更大的应用潜力.
 
 

表 2    多种二维范德瓦耳斯异质结的光电转换效率

Table 2.    Power conversion efficiency of some 2D van der

Waals heterostructures.

2D vdWHs PCE/% Ref.

AsP/CdSe 13 [34]

ZrS3/MoSeTe 16 [35]

Sb/InSe 17.2 [21]

g-C3N4/WTe2 17.68 [36]

GeSe/SnS 18 [37]

Sb/SnC (θ = 8.95°) 17.48 This work

Sb/SnC (θ = 13.59°) 18.59 This work
 

此外, 可高效分离电子空穴对的 II型异质结

也被广泛应用于光催化水分解领域 [38]. 我们知道,

光催化材料最基本的判据是带边电位应跨越水的

氧化还原电位. 这意味着异质结的导带底电位必须

高于 H+的还原电位以使得电子参与还原反应产

生 H2, 而价带顶的电位则要低于 O2– 的氧化电位

使空穴参与氧化反应产生 O2[39]. 异质结的价带顶

和导带底由以下公式计算 [40]: 

ECBM = χ− Ee −
1

2
Eg, (4)

 

EVBM = χ− Ee +
1

2
Eg, (5)

其中 ECBM 和 EVBM 分别表示异质结的导带底和价

带顶的电位. χ 为 Mulliken电负性 , Ee 是大小为

4.5 eV的定值, Eg 为异质结的带隙. 水的氧化电位

和还原电位随 pH值的函数如下 [41]: 

EH+/H2
= −4.44 eV+ pH× 0.059 eV, (6)

 

EH2O/O2
= −5.67 eV+ pH× 0.059 eV. (7)

如图 6所示, 对于层间转角为 8.95°和 13.59°

的 Sb/SnC异质结而言, 其 VBM和 CBM完全跨

越了 pH为 0时水的氧化还原电位, 使得 Sb/SnC

异质结可以实现全解水; 由 (6)式可得, 当 pH值

为 1时 ,  水的还原电位为–4.38 eV, 氧化电位为

–5.61 eV, 两种转角的 Sb/SnC异质结的带边位置

仍然跨越了氧化还原电位; 而当 pH值为 2时, 还

原电位为–4.32 eV, 层间转角为 8.95°的 Sb/SnC

异质结价带顶高于水的还原电位, 可以发生还原反

应, 而层间转角为 13.59°的异质结的价带顶则低于

还原电位, 不能使 H+还原产生 H2. 因此, 层间转角

为 13.59°的异质结可以对 pH为 0—2的水完全催

化分解, 而层间转角为 8.95°的 Sb/SnC异质结只

能对 pH为 0和 1的水完全催化分解, 这说明层间

转角的不同也会对异质结的氧化还原能力产生影

响, 进而改变异质结的催化性质.

值得注意的是, 异质结的光电特性直接影响到

了异质结的催化性能. 优异的光吸收能力使得更多

的光生载流子参与水的氧化还原反应, 从而提升光

催化分解水的效率. 而光生载流子的产生原因是电

子吸收光子能量从价带跃迁至导带从而与空穴分

离, 这意味着异质结带隙大小即为可产生光生载流

子的最小光子能量, 因而带隙较小的异质结往往具

有较大的光吸收范围. 表 3列举了其他异质结光催

化剂的带隙大小, 可以发现其带隙相对于 Sb/SnC
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图 6    Sb, SnC及 Sb/SnC异质结的价带顶和导带底的电位. 绿色 (紫色)实线和虚线分别表示 pH为 0(2)时, 水分解的标准氧化
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Fig. 6. Potential  of  valence  band maximum and conduction  band minimum of  Sb,  SnC,  and Sb/SnC vdWH. The green (purple)

solid line and dashed line represent the standard oxidation potential and reduction potential of water decomposition at a pH of 0(2),

respectively.
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转角异质结均较大, 则对太阳光的吸收范围相对

Sb/SnC转角异质结而言较小. 表 3还列举了其他

催化剂在红外和可见光区的最大光吸收系数 [42−44],

可以发现 Sb/SnC转角异质结的光吸收系数远高

于其他异质结催化剂. 因此, 转角异质结相比其他

异质结催化剂表现出更优秀的太阳能利用率和催

化效率, 是一种更理想的催化剂.
 
 

表 3    多种 II型范德瓦耳斯异质结的带隙以及在红外和

可见光区的吸收系数最大值

Table 3.    Band gap and the maximum absorption coeffi-

cients in infrared and visible region of some type-II van der

Waals heterostructures.

带隙/eV 吸收系数 Ref.

ZnO/Blue P 1.83 2×104 [42]

PG/AlAs5 2.13 2.2×104 [43]

MoS2/BSe 1.80 1.6×105 [44]

WS2/BSe 2.14 2×105 [44]

Sb/SnC (θ = 8.95°) 1.44 3×105 This work

Sb/SnC (θ = 13.59°) 1.34 3×105 This work
  

3.5    讨　论

本文通过设计不同层间转角的 Sb/SnC二维

范德瓦耳斯异质结, 实现了将原本不满足光电转换/

水解条件的 Sb/SnC异质结的 I性能带结构转换

为满足条件的 II型能带结构. 研究表明, 除应变、

掺杂、缺陷和施加外电场等传统方法外, 改变层间

转角可以作为对异质结电子结构进行调控的一种

有效手段. 然而, 需要指出, 虽然多种不同层间转

角的二维材料异质结已经成功地被实验制备 [45,46],

但其大规模应用仍然面临许多挑战. 特别是在二维

材料异质结的制备方法上, 尽管物理方法具有比化

学方法更好的结晶度 [47], 然而在构建二维异质结

时, 界面处往往会存在缺陷或杂质, 其对二维材料

异质结的光电转换效率和吸收能力将产生不利影

响, 仍有待开发出高质量异质结的制备方法和制备

技术. 此外, 对于不同层间转角二维材料异质结而

言, 层间转角的精确控制是获得特定电子结构和性

质的关键, 而目前大多局限于小面积样品的制备,

在大面积、高均匀性的制备方面仍有待提高. 

4   结　论

本文设计了 6种不同层间转角的 Sb/SnC范

德瓦耳斯异质结, 并研究了他们的光电性质及其在

太阳能电池和光催化全解水方面的应用潜力. 研究

结果表明, 不同转角的 Sb/SnC异质结具有不同的

电子结构, 层间转角对异质结的能带排列、带边位

置、带隙类型与大小均有影响. 通过进一步分析异

质结的投影带结构, 发现不同层间转角对应两个单

层不同的原子堆叠结构, 进而通过影响轨道耦合改

变异质结的电子结构. 此外, 与 Sb单层和 SnC单

层相比, 异质结的光吸收能力得到显著提升, 而不

同层间转角的异质结对于不同波长的光具有不同

的吸收能力. 最后, 探讨了 Sb/SnC异质结应用太

阳能电池和光催化的可能性. 研究发现层间转角

为 8.95°的 Sb/SnC异质结具有更好的光催化全解

水能力, 而层间转角为 13.59°的异质结具有较大的

光电转换效率. 总之, 层间转角对构建的 Sb/SnC

异质的光电性质具有重要影响. 因此, 设计不同的

层间转角优化构建异质结, 可以作为调控异质结光

电性能的一种有效手段, 为设计与制备新型二维异

质结光电器件提供了新的思路.
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Abstract

The discovery  of  novel  properties  in  twisted  bilayer  graphene  has  opened up new avenues  of  research  in

physics  and  materials  science,  making  the  twistronics  a  new  research  hotspot.  In  this  paper,  based  on  two-

dimensional  tin-based  materials  and  antimonene  monolayers,  six  types  of  Sb/SnC  two-dimensional  van  der

Waals heterostructures (vdWH) with different interlayer twist angles are constructed, and their optoelectronic

properties  and  applications  are  studied  by  first-principles  calculations.  All  modeling  and  calculations  are

performed  using  the  density  functional  theory  (DFT)  software  Quantum-ATK.  The  results  show  that  the

Sb/SnC vdWHs with six different interlayer twist angles have various band gaps, and when the interlayer twist

angles  are 10.89°,  19.11°,  23.41°,  and 30°,  the Sb/SnC vdWH exhibit  a type-I  band edge alignment,  while  at

8.95° and 13.59°, they present a type-II band structure. The results of the orbital-projected band structures of
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the  Sb/SnC  vdWHs  reveal  that  the  variation  in  interlayer  twist  angles  changes  the  atomic  stacking  in  the

heterostructures,  thereby  modifying  orbital  coupling  and  further  tuning  the  electronic  structure  of  the

heterostructures. Additionally, the calculated absorption spectra indicate that comparing individual Sb and SnC

monolayers  with  Sb/SnC  vdWHs,  the  latter’s  absorption  coefficient  r  is  significantly  enhanced  in  the  visible

light  region,  and  the  optical  absorption  characteristics  of  the  heterostructures  with  different  interlayer  twist

angles vary markedly. In terms of applications, as materials for solar cells, the Sb/SnC vdWHs with interlayer

twist angles of 8.95° and 13.59° exhibit photovoltaic conversion efficiencies of 17.48% and 18.59%, respectively;

as  photocatalysts  for  the complete water splitting,  the Sb/SnC vdWH with an interlayer twist  angle of  8.95°

can catalytically decompose water across a pH range of 0–2, while a twist angle of 13.59° confines its catalytic

activity  to  a  pH  value  between  0  and  1.  Therefore,  Sb/SnC  van  der  Waals  heterostructures  have  special

rotation angles and have multifunctional application prospects in the fields of solar energy and photocatalysis.

More importantly, our research demonstrates that in addition to traditional methods such as strain, doping, and

defects,  adjusting  the  interlayer  twist  angle  provides  a  new  degree  of  freedom  for  manipulating  the

optoelectronic properties of materials.

Keywords: van  der  Waals  heterojunction,  first  principles,  photoelectric  characteristics,  interlayer  rotation
angle
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