
 

WSeTe/CrI3 范德瓦耳斯异质结能谷的调控*
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范德瓦耳斯异质结构为设计二维材料的电子、自旋特性提供了丰富的平台. 解除谷简并是利用谷自由度

处理和存储谷电子信息的必要条件, 二维范德瓦耳斯异质结构中的邻近效应为定制邻近材料的电子能带结

构提供了可控的方法. 本文基于第一性原理计算, 研究了 WSeTe /CrI3 范德瓦耳斯异质结的电子能带结构.

通过施加垂直应变与改变衬底磁矩方向对能谷进行调控. 单层WSeTe在 K 与 K' 存在一对简并能谷 , 在自

旋-轨道耦合作用与磁性衬底CrI3 邻近效应作用下会产生较大的谷劈裂和谷极化. 异质结产生的谷极化为 25 meV.

施加垂直应变可以有效地调节能谷极化, 减小层间距可以增大谷极化. 此外, 衬底磁矩方向变化可以有效调

控谷极化的方向和大小. 本文研究结果为谷自由度的调控提供了一个有效的方法, 为谷电子学和自旋电子学

的应用提供了新的途径.
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1   引　言

二维过渡金属二硫化合物 (two-dimensiona

transition-metal  dichalcogenide,  2D-TMD)材料

的能带结构中的局部能量极值点, 即能谷, 对材料

的电学性质有直接影响而受到研究者的关注 [1–3].

除了传统的电荷与自旋自由度外, 谷作为一种新的

自由度, 在信息处理和存储方面具有巨大的潜力.

一般来说, 二维六边形晶格的谷出现在布里渊区

的 K 与 K' 点, 非磁性材料的时间反演对称性导致

谷简并. 目前谷研究的重点是如何稳定地操纵载流

子, 打破谷中的平衡, 从而产生谷极化 [4,5].

谷自由度的操控是实现谷电子学和自旋电子

学应用的关键, 而解除谷简并则是利用这一自由度

处理和存储谷电子信息的前提条件. 已有的研究

表明外加磁场 [6–8]、光学斯塔克效应 [9]、磁性原子掺

杂 [10–12]、磁近邻相互作用 [13–16] 等方法是实现平衡

态谷退简并的有效方法. 此外, 谷物理研究的另一

个主要趋势是利用圆偏振光场产生非平衡的谷极

化. 这一现象的机理基于谷光学选择定则 [17], 并在

2012年由 Mak等 [18] 在单层 MoS2 中通过实验验

证, 利用圆偏振光的光泵浦可以实现完全的动态谷

偏振. 在此基础上, Liu等 [19] 进一步利用全光路径

探索了 H 相和 T 相共存的WSe2 中磁场可控的谷

极化, 为实现谷动态操控提供了新的思路. 通过塞

曼场施加磁场诱导非平衡自旋态被认为是调节谷

动力学的基本方法. 然而, 通过外加磁场获得大的

谷极化, 需要施加巨大的磁场, 1 T的磁场只能产

生 0.1—0.2 meV的塞曼分裂 [6,8,20], 这使得其在实
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验上难以实现. 随着纳米科技的迅速发展, 范德瓦

耳斯异质结构 (van der  Waals  heterostructures,

vdWHs)作为一种新型的二维材料复合体系, 为设

计和调控电子、自旋特性提供了一个丰富的平台.

而构建 vdWHs已经成为了拓展二维材料应用潜

能的常见手段, 如Abid等 [21] 研究了 2H 和 1T 晶型

物中黑磷烯、Janus 单层 (MXY: M = Mo, W 和

X/Y = S, Se, Te)及其相应的 vdWHs, 在 1T 相

中, 原本属于半导体的MoSSe和WSSe 在各自的异

质结构表现出金属特性; Mehdipour和 Kratzer[22]

通过构建具有不同硫族原子序列和不同堆叠模式

的MoSeTe和 WSeTe双层 ,  得到其可调节净偶

极矩强度和 Rashba 效应; Sattar等 [23] 研究发现

Janus Pt基二硫族化合物 (如 SPtSe)在磁近邻作

用下会产生谷和大的谷极化. 在 vdWHs中, 邻近

效应为定制邻近材料的电子能带结构提供了一种

可控的方法. 通过精确调控谷自由度, 可以实现对

电子态的精细控制, 这对于开发新型电子器件和量

子信息技术具有重要意义. Norden等 [24] 在实验中

成功利用 EuS 衬底的邻近效应, 在 WS2/EuS 中实

现大的谷极化, 比外部磁场获得的极化高出两个数

量级. 尽管已有研究团队对 2D-TMD材料如WTe2
和WSe2 的磁近邻效应进行了理论探索 [25,26], 但目

前对于二维 Janus材料的磁近邻效应的研究仍然

相对匮乏.

近年来, 具有天然对称性破缺的二维 Janus材

料引起了人们的广泛关注. 打破面外反演对称已

经成为激发新的电子特性的一种选择, 从而扩大

TMD的应用范围 [27]. 空间反演对称性破缺是 K

与 K' 谷不等价的必要条件, 因此具有天然对称性

破缺二维 Janus是一种有前景的谷电子材料. 随着

实验技术的快速发展, Janus 结构不再仅是一个理

论模型. 最近的研究显示, 在实验中已经成功合成

Janus MoSSe[28,29], BiTeCl[30], WSSe[31] 和 CrSSe[32]

等材料. 此外, 已有许多 Janus材料被预测其拥有

优异的自旋电子与谷电子特性, 如Guo等 [33] 研究发

现铁谷材料 FeClF可产生约 109 meV的谷极化;

Zhang等 [34] 的研究表明 MnSeTe和 MnSTe单层

具有稳定的高自旋极化、室温铁磁性和大的垂直磁

各向异性; Chen等 [35] 预测 2H-CeBrCl是理想的

铁谷材料, 其自发谷极化为 29.1 meV. WSeTe作

为一种典型的 Janus材料, 其独特的特性使其在

与磁性材料形成 vdWHs时 ,  相较于传统的 2D-

TMD材料如 WTe2 和 WSe2, 提供了更为丰富的

设计选择. 此外, 异质结构中不同原子层间的界面

相互作用对谷极化的影响是一个值得深入研究的

问题.

本文基于第一性原理计算, 系统研究了WSe

Te/CrI3 vdWHs的电子性质, 分析了其不同堆叠

方式的谷极化差异及产生的物理机制. 并通过施加

垂直应变与改变衬底磁矩方向对WSeTe/CrI3 谷

极化进行调控. 总结了不同层间距与衬底磁矩方向

对 K 与 K' 谷极化大小的调控规律, 为设计和实现

基于谷自由度的新型电子器件提供理论基础和

指导. 

2   计算方法

本工作中使用密度泛函理论 (density func-

tional theory, DFT)进行完全相对论的第一性原

理计算, 所有计算均使用第一性原理软件包 VASP

(Vienna ab-initio simulation package)[36]. 首先采

用混合泛函方法 HSE06获得了精确的能带结构, 通

过计算确定 Perdew-Burke-Ernzerhofer (PBE)交

换关联泛函只低估带隙, 对能带形状无影响, 因此

在计算中选取 PBE交换关联泛函, 平面波函数截

断能为 500 eV, 能量收敛标准为 10–6 eV, 每个原

子的受力标准小于 0.01 eV/Å; 使用 Grimme等 [37]

提出的 DFT-D3方法描述垂直异质结层间的范德

瓦耳斯相互作用;  结构优化计算采用 9×9×1的

Monkhorst-pack k 点网格 [38]. 在面外方向上设置

15 Å的真空层用以减少周期性边界条件造成的杂

散影响. 为了验证材料的稳定性, 利用密度泛函微

扰理论 (DFPT)计算了声子色散. 为了准确描述 Cr

原子 3d轨道电子的强相关效应, 计算过程中采用简

化的 DFT+U 方法 [39], U = 2.2 eV[26]. 为了进一步

阐明谷特性, 使用 Kubo公式通过 VASPBERRY

计算 Berry曲率 [40]. Berry曲率定义为 

Ω(k) = −
∑
n

∑
n̸=n′

fn
2Im⟨ψnk|νx|ψn′k⟩⟨ψn′k|νy|ψnl⟩

(En − En′)
2 ,

(1)

fn |ψ⟩
En νx(y) x/y

其中,   是费米狄拉克分布函数,   是特征值为

 的布洛赫波函数,   是沿  方向的速度矢

量. 通过改变层间距 d, 在异质结表面施加垂直应

变, 固定界面处原子的 z 坐标以保证层间距. 
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3   结果与讨论
 

3.1    WSeTe/CrI3 的结构参数与电子性质

Eb

单层 Janus材料WSeTe具有 2H 相和 1T' 相

两种稳定结构 [41]. 2H 相的WSeTe相比于 1T'相具

有更好的稳定性 [22]. 单层 WSeTe与 CrI3 的晶格

参数分别为 3.44 Å和 6.96 Å, 与文献 [41,42]的理

论结果相符. 本文选择 2H 相的WSeTe与 CrI3 磁

性衬底构建WSeTe/CrI3 异质结, 利用磁近邻效应

打破时间反转对称性, 实现能谷退简并. WSeTe/

CrI3 异质结采用了 2×2×1 的 WSeTe与 1×1×1

的 CrI3, 晶格失配大约在 2%. WSeTe/CrI3 异质

结有 3种堆叠方式, 分别为 T(top), H(hollow)和

R(random)[26], 每种堆叠方式有两种接触面, 分别

记为 Te和 Se构型, 如附录图 A1所示. 结合能 

定义为 

Eb = EWSeTe/CrI3 − EWSeTe − ECrI3 , (2)

EWSeTe/CrI3 EWSeTe

ECrI3

其中,   为异质结的总能,   为WSeTe

的能量,   为 CrI3 的能量. 结合能为负值, 这说

明结构是稳定的. 表 A1表明 T型堆叠的WSeTe/

CrI3 异质结具有较低的结合能, 因此后续的计算采

用 T堆叠. 为了验证异质结的动态稳定性, 计算声子

色散曲线, 结果见附录图 A2. 声子谱在 Γ点附近

出现一个大约 0.06 THz 的小虚频率, 这在许多二

维系统中观察到 [26,43–45], 它们预计不会显著影响结

构的整体稳定性. HSE06的能带结果如附录图 A3

所示. WSeTe/CrI3 的 T堆叠结构如图 1所示, 图

中黑色线框表示异质结晶胞. 在 T堆叠中, CrI3 单

胞中的两个 Cr原子排列在一个 W原子和一个

Te或 Se原子之下, 位于WSeTe层的立体六边形

对位, 可以有效地传递 Cr原子的磁有序. 将异质

结的层间距定义为层间原子 I与 Te/Se的 Z 方向

距离, 如图中标注 d 所示. Te构型的WSeTe/CrI3
异质结的俯视图与侧视图如图 1(a)所示, 上层为

WSeTe, 下层为 CrI3, 层间距为 3.8 Å. 图 1(b)所

示为接触面为 Se原子层的WSeTe/CrI3 的俯视图

和侧视图, 层间距为 3.6 Å.

E↓(K) = E↑(K
′)

E+
σ =

E−
σ

单层 2×2 WSeTe 能带如图 2(a)和图 2(b)所

示, 图中展示了有、无自旋-轨道耦合 (spin-orbit

coupling, SOC)两种情况的结果. WSeTe在不考

虑 SOC的情况下带隙为 1.33 eV, K 与 K' 存在直

接带隙, K 与 K' 处的能谷保持自旋简并, 如图 2(a)

所示. 在 SOC的作用下, WSeTe 能带出现分离, K

与 K' 处的直接带隙减小为 1.02 eV, 如图 2(b)所

示. 计算结果与已有的研究一致 [46]. Janus WSeTe

虽然具有天然的空间反转对称性破缺, 但由于时

间反演对称性的保护, K 与 K' 处的能谷保持简并

且未出现自旋分裂. 在 SOC的作用下, 原本自旋

简并的能带出现塞曼分裂, K 与 K' 价带处的分裂

大小远大于导带, 但 K 与 K' 处的能谷仍然简并,

 , 如图 2(b)所示. 通过进一步研究

动量分解的 Berry曲率, 在 K 与 K' 点具有等值且

符号相反的 Berry曲率, 侧面验证了其能谷的简并

与不等价, 如图 2(c)所示. 由于WSeTe存在的强

SOC, 在 K 与 K' 谷处带间光学跃迁中遵循谷相关

选择规则. 此外, 圆偏振光的能量是相等的 ( 

 ), 如图 2(d)所示. 将谷极化定义为 

∆Eσ = E+
σ − E−

σ . (3)

单层WSeTe能谷简并, 不存在谷极化. 使能谷退简

并的方法之一是引入磁场, 打破时间反转对称性.

由此, 引入磁性衬底 CrI3, 对 T堆叠方式WSeTe/

CrI3 异质结的能带结构进行进一步分析.

WSeTe/CrI3 异质结 T堆叠方式下 Se与 Te

构型的能带结构计算结果如图 3所示. WSeTe的

能带形状在异质结中得到了很好的保留, K 与 K'

处的能谷依然存在. 其中图 3(a), (c)分别展示的

是 Se, Te构型未考虑 SOC的能带. 在不考虑 SOC

情况下, 由WSeTe层主导的能谷部分代表自旋向

下的蓝色虚线与自旋向上的红线部分始终重合, 保

持自旋简并. 在 SOC的作用下, WSeTe/CrI3 能谷

处的能带出现塞曼分裂. 此外, K 与 K' 的能谷由

于磁性衬底的加入, 层间耦合作用带来的磁近邻

 





(a) (b)







W Cr Te Se I

图 1    T堆叠WSeTe/CrI3 异质结俯视图与侧视图　(a) Te

构型; (b) Se构型

Fig. 1. Top  and  side  views  of  the  T-stacked  WSeTe/CrI3
heterojunction: (a) Te model; (b) Se model.
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E↓(K) ̸= E↑(K
′)

效应打破了时间反演对称性使能谷发生了退简并,

 , 如图 3(b), (d)所示. Se构型的

异质结在导带处出现大约 2 meV的劈裂, 如图 3(b)

所示. 对于 Te构型的异质结, 衬底 CrI3 的加入导

致WSeTe在 K 与 K' 处的能谷不再简并, 不仅在导

带处出现大约 2 meV的谷劈裂, 并且在价带处的

能谷出现了更为明显的谷劈裂, K 处谷为 0.030 eV,

K' 处为 0.007 eV, 产生了大约 23 meV的劈裂, 如

图 3(d)所示. 最终 Se, Te构型异质结产生的谷极

化分别为 2 meV, 25 meV.

Te构型WSeTe/CrI3 异质结的原子投影能带

如图 4(a)所示. 可以看出, 能谷部分主要由W原

子贡献, 导带与价带能谷间的能带主要由 Cr原子

贡献. 由图 4(b)的层投影能带可以直观看出 CrI3
与WSeTe在能带中的贡献, WSeTe的能带形状

得到了很好的保留. 由于WSeTe的能谷主要由过

渡金属W贡献, 将 Te构型WSeTe/CrI3 能带对W

原子 Sz 方向进行投影, 分别对应于自旋向上与自

旋向下, 如图 4(c)所示. K 与 K' 处的能谷具有相

反的自旋态, 这种差异导致 K 与 K' 处的能谷满足

光学选择定则, 即可通过不相等的光学跃迁来区分

能谷, 这使其有希望成为谷电子学领域应用的候选

材料. Te构型相对于 Se构型在价带出现较大谷

劈裂的可能原因是 Te堆叠下由 W元素贡献的

K' 价带谷与 CrI3 存在轨道杂化, 导致谷下移, 与

K 处价带谷形成大约 23 meV劈裂. 由于杂化只能

发生在相同的自旋通道的轨道之间, 因此具有相反

自旋态的 K 处价带谷没有发生杂化. 而 Se堆叠下

W元素贡献的带与 Cr元素贡献的带能量差距较

大, 因此未发生杂化, 只产生了由层间磁近邻效应

带来的 K 与 K' 处发生在导带底大约 2 meV的谷

劈裂. 

3.2    衬底磁矩方向与垂直应变对 WSeTe/
CrI3 异质结能带谷劈裂的调控

以上 Te和 Se构型异质结的计算结果中 Cr

原子的初始磁矩方向都为+Z (θ = 0°)方向. 已有

研究结果表明衬底磁矩方向的设定也会影响能

谷 [26] , 通过比较不同自旋方向的能量得到异质结

的易磁化轴是面外方向, 这与单层 CrI3 易磁化轴

方向一致. 为了分析衬底磁矩方向对异质结能谷的

调控, 对 0°—360°不同磁矩方向的能谷进行对比
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图 2    单层WSeTe的电子性质　(a)不考虑 SOC的能带; (b)考虑 SOC的能带; (c) Berry曲率; (d)能谷光学选择定则示意图

Fig. 2. Electronic  properties  of  monolayer  WSeTe:  (a)  Band  structures  without  SOC;  (b)  band  structures  with  SOC;  (c)  Berry

curvature; (d) schematic diagram of valley optical selection rules.
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图 3    WSeTe/CrI3 异质结能带图　(a)不考虑 SOC的 Se构型; (b)考虑 SOC的 Se构型; (c)不考虑 SOC的 Te构型; (d)考虑 SOC

的 Te构型; 蓝色虚线代表自旋向下, 红色实线代表自旋向上; 插图为能谷放大视图

Fig. 3. Band structures  of  WSeTe/CrI3:  (a)  The band structures  of  Se  model  without SOC; (b)  the band structures  of  Se  model

with SOC; (c) the band structures of Te model without SOC; (d) the band structures of Te model with SOC, the blue dashed lines

represent spin-down, and the red lines represent spin-up. The insets are enlarged local views.
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图 4    WSeTe/CrI3 异质结 Te构型的投影能带图　(a)原子投影能带; (b) CrI3 与WSeTe层投影能带; (c) W原子 Sz 方向自旋投

影能带, 其中红色和蓝色代表自旋向上和向下的能带,   代表导带谷到价带谷的能量差

Eσ

Fig. 4. Projected band structures of the Te-model WSeTe/CrI3 heterojunction: (a) Atom projected band structures; (b) layer projec-

ted band structures of CrI3 and WSeTe; (c) projected band structures of W along the Sz direction of spin, where the red and blue

circles  correspond  to  spin-up  and  spin-down  bands,    represents  the  energy  difference  from the  conduction  band  valley  to  the

valence band valley.

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 74, No. 9 (2025)    097101

097101-5

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


分析. 首先对 θ = 0°和 θ = 180°两种面外相反磁矩

方向的能谷进行分析. 此外, 为了确认 θ = 0°和 θ =

180°磁矩方向 WSeTe/CrI3 异质结的 Berry曲率,

使用 VASPBERRY代码计算其 Berry曲率 [40]. 0°

与 180°(对应于+Z 与–Z 方向)磁矩方向的能带与

Berry曲率如图 5所示, 图 5(a)中插图表示设定的

磁矩方向, 将面外+Z 方向定义为 θ = 0°(360°). K

和 K' 谷中具有相反的符号, 这表明这些谷中存在

不同的伪磁场. 当磁矩方向 θ由 0°旋转为 180°, K

与 K' 处的能谷劈裂大小不变方向转向, 如图 5(a)

和图 5(c)所示. 谷劈裂方向反转的原因可能是磁

矩方向的反转导致由 CrI3 主导的能带自旋方向反

转, 由于杂化只能发生在方向相同的自旋通道, 因

此, 原本发生在 K' 价带谷处的杂化消失. CrI3 自

旋方向的反转导致在 K 价带谷W与 Cr的 eg 轨道

发生杂化, 最终导致谷劈裂与谷极化的方向反转.

为了进一步分析, 对两种模型的 Berry曲率计算,

结果符合预期, 两种磁矩方向在 K 与 K' 处的 Berry

曲率具有相反的值, 相当于 K 与 K' 的能带进行了

翻转, 结果如图 5(b)和图 5(d)所示.

∆Eσ

∆Eσ

为了更全面地分析衬底磁矩方向对异质结能

谷的调控, 对 0°—360°不同磁矩方向下的能谷进行

对比, 所有 K 与 K' 能谷对比以及谷劈裂大小随磁

矩方向变化规律如图 6(a)所示. 图中柱状图代表

不同磁矩方向下的能谷相对费米能级的能量, 蓝色

线条代表不同磁矩方向谷极化  的大小. 导带

部分能谷差异不大, 价带能谷在磁矩方向为 0°和

180°时差距最大, 对应于+Z 与–Z 方向. 磁矩方向

为 0°与 180°时的   具有极值, 分别为–25 meV

和+25 meV. 随着磁矩方向由 0°至 180°的反转 ,

K 与 K' 能谷也进行了反转, 由此谷极化的方向也

发生正负反转, 大小几乎不变. 当磁矩方向平行于

XY 面, 即在面内 90°和 270°时谷极化为零. 随着

磁矩 360°旋转, 可控制谷极化在–25—25 meV变

化, 由此可见改变磁矩方向是控制谷极化大小和方

向的有效手段.
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图 5    K 与 K' 附近能带与 Berry曲率　(a)磁矩+Z (θ = 0°)方向的能带, 插图为磁矩方向示意图; (b) 磁矩+Z (θ = 0°)方向的 Berry

曲率; (c)磁矩–Z (θ = 180°)方向的能带; (d)磁矩–Z (θ = 180°)方向的 Berry曲率; 红色和蓝色代表自旋向上和向下的能带

Fig. 5. Bands and Berry curvature near the K and K' points: (a) Band structures for the magnetic moment along the +Z (θ = 0°)

direction, with an inset diagram illustrating the direction of the magnetic moment; (b) Berry curvature for the magnetic moment

along  the  +Z  (θ  =  0°)  direction;  (c)  bands  structures  for  the  magnetic  moment  along  the  –Z  (θ  =  180°)  direction;  (d)  Berry

curvature for the magnetic moment along the –Z (θ = 180°) direction; the red and blue circles correspond to spin-up and spin-down

bands.
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∆Eσ

∆Eσ

∆Eσ

∆Eσ

为了探究层间距与谷劈裂之间的关系, 对 Te

构型的异质结施加不同垂直应变并分析其 K 与 K'

能谷, 磁矩方向设置为+Z(θ = 0°). 从原始层间距

改变–0.5—+0.5 Å的能谷情况如图 6(b)所示, 其

中横坐标表示层间距变化大小, 柱状图表示不同层

间距下的能谷相对于费米能级的大小. 改变层间距

会导致面内晶格常数变化, 但其变化幅度不大, 在

1%以内. 对比本征 WSeTe/CrI3, 随着层间距减

小, 导带的能谷逐渐上移. 价带的能谷变化相较于

导带更大, 由 I和 Te介导的 Cr和W之间的交换

耦合明显增强. 因此, 价带 K 处谷上移, K' 处谷下

降, 最终导致异质结整体谷极化  的增大. 随着

层间距逐渐增大, 导带能谷向下移动, 价带处 K

与 K' 处的能谷劈裂逐渐减小并趋于相等. 可能的

原因是一旦层间距离过大, 层间耦合变弱, 导致

W原子与 CrI3 的 eg 轨道之间的杂化减弱. 整体的

 随层间距变化的规律如图 6(b)中蓝线所示,

层间距减小 0.5 Å,    的值可由 24.96 meV变

为 58.90 meV, 获得大幅增涨, 而增大层间距 0.5 Å

导致  的值由 24.96 meV变为 9.74 meV, 减小

了 1/2以上. 可见通过施加垂直应变改变层间距是

调控谷极化大小的有效方式. 

4   讨　论

基于以上理论计算, 验证了WSeTe/CrI3 是一

种潜在的理想谷电子材料, 其具有较大的本征谷极

化. 不同构型的异质结产生的谷极化大小差异较

大, T堆叠方式下的 Te构型产生的谷极化远大于

Se构型. 这是由于 Te构型下W元素贡献的 K' 价

带谷与 CrI3 存在轨道杂化, 导致谷下移. 改变衬底

磁矩方向可以有效调控谷极化的大小和方向. 这是

由于价带谷与 CrI3 的轨道杂化只能发生相同自旋

通道, 而改变磁矩方向可使自旋方向发生改变, 从

而调控谷极化. 通过模拟施加垂直应变减小层间距

可以使得磁性衬底 CrI3 与WSeTe间的磁近邻效

应增强, 实现对谷极化的大小调控. 

5   结　论

本文通过第一性原理计算研究了 WSeTe和

CrI3 的结构和电子能带结构 . 单层 WSeTe在布

里渊区顶点 K 与 K' 处存在一对简并能谷, 通过

Berry曲率计算验证了能谷简并但不等价. 通过构

建WSeTe/CrI3 异质结可以解除谷简并, 为利用谷

自由度处理和存储谷电子信息提供了可能. 计算了

两种不同构型的范德瓦耳斯异质结构的能带, 不同

构型所产生的谷极化大小有所差异, 可利用界面原

子种类改变异质结构型来调控异质结的谷极化.

T堆叠方式下 Te构型由于W与 CrI3 发生轨道杂

化, 所产生的谷极化远大于 Se构型. 垂直应变改

变层间距是调控WSeTe/CrI3 异质结谷极化大小

的有效方式. 此外, 通过改变衬底磁矩方向不仅能

有效调控谷极化的大小, 而且可以调控谷极化的方
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图 6    (a)不同 Cr磁矩方向的能谷及谷极化大小, 其中蓝色线条代表不同磁矩方向下的谷极化; (b)不同层间距下能谷及谷极化

大小, 其中蓝色线条代表不同层间距下的谷极化   大小; 橙色和绿色柱状图分别表示了 K 与 K' 处谷的能量

Fig. 6. (a) Valley and valley polarization for different Cr magnetic moments, where blue lines represent the valley polarization un-

der different magnetization angles; (b) valley and valley polarization under different interlayer distance, where blue lines represent

the valley polarization magnitudes at different interlayer distance. The orange and green bar charts indicate the energy of the val-

leys at the K and K' , respectively.
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向. 将磁矩方向由面外 0°旋转至 180°会得到相反

的谷极化, K 与 K' 处的 Berry曲率值发生相互交

换. 本文研究结果在谷自由度操作为处理和存储量

子信息提供了一种新的理论范例, 为谷电子学方面

的应用提供了更多的选择. 

附录A   不同堆叠的结构参数与 Te
构型的声子谱、HSE能带
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图 A1　WSeTe/CrI3 异质结六种不同堆叠方式下的俯视图

与侧视图　(a) Se构型的T型、H型和R型堆叠方式; (b) Te

构型的 T型、H型和 R型堆叠方式

Fig. A1. Top and side views of six different stacking config-

urations  of  the  WSeTe/CrI3:  (a)  T-,  H-,  R-model  with

stacking  configuration  of  Se;  (b)  T-,  H-,  R-model  with

stacking configuration of Te.
 

 

表 A1    6种不同结构的晶格常数、层间距和结合能
Table A1.    Lattice  constant,  interlayer  distance,  and

binding energy for six different models.

堆叠方式 晶格常数a = b/Å 层间距d/Å 结合能Eb/eV

T-Te 6.84 3.79 –3.59

T-Se 6.84 3.61 –3.58

H-Te 6.83 3.85 –3.52

H-Se 6.83 3.67 –3.51

R-Te 6.84 3.78 –3.58

R-Se 6.84 3.52 –3.58
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Abstract

The valley degree of freedom, besides charge and spin, can be used to process information and perform logic

operations as well, with the advantage of low power consumption and high speed. The effective manipulation of

valley  degrees  of  freedom  is  essential  for  their  practical  applications  in  valleytronics  and  spintronics.  In  this

work,  the  effective  strategy  is  investigated  for  the  valley  manipulation  of  the  WSeTe/CrI3  van  der  Waals
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heterojunction with about 2% lattice mismatch by the first-principles calculations. The valley degree of freedom

in WSeTe can be modulated by the magnetism of Cr atoms in the substrate via the magnetic proximity effect,

including  the  vertical  strain  method  and  the  rotation  of  the  magnetic  moments  of  Cr  atoms.  First-principles

calculations  are  performed by using the VASP software package with the generalized gradient  approximation

functional  in  PerdewBurke-Ernzerhof  (PBE) form.  The spin-orbit  coupling is  considered when calculating the

band structure to investigate the valley properties. The dependence of valley polarization on both vertical strain

and  the  substrate’s  magnetic  moment  direction  has  been  systematically  analyzed.  There  are  two  different

stacking  configurations  for  the  WSeTe/CrI3  heterojunction  with  Te/Se  atoms  at  the  interface,  namely  Te-

stacking and Se-stacking.  Although single-layer WSeTe does not have valley polarization,  the Te-stacked and

Se-stacked WSeTe/CrI3 heterojunctions exhibit valley polarizations of 25 meV and 2 meV, respectively, which

is  influenced  by  spin-orbit  coupling  and  the  proximity  effect  of  the  magnetic  substrate  CrI3,  indicating  the

importance  of  the  stack configuration.  The Te-stacked configuration of  the  heterojunction has  a  larger  valley

polarization due to stronger orbital hybridization between W atoms in WSeTe layer and Cr atoms in CrI3 layer.

The  application  of  vertical  strain,  which  effectively  tunes  the  interlayer  distance,  significantly  regulates  the

valley  polarization.  Specifically,  the  valley  polarization  is  increased  to  59  meV  when  the  interlayer  distance

decreases by 0.5 Å, while it decreases to 10 meV when the interlayer distance increases by 0.5 Å. Additionally,

when  the  magnetic  moment  of  the  CrI3  substrate  rotates  by  360°,  the  valley  polarization  changes  between

–25 meV and 25 meV. It reaches a maximum value when the magnetic moment is aligned along the out-of-plane

direction.  This  study  demonstrates  that  the  valley  degree  of  freedom  in  the  WSeTe/CrI3  van  der  Waals

heterojunction can be effectively manipulated by adjusting the interlayer distance through vertical strain and by

controlling the magnetic  moment direction of  the substrate.  These findings provide valuable  insights  into the

design  and  application  of  valleytronic  and  spintronic  devices  based  on  two-dimensional  van  der  Waals

heterostructures.

Keywords: valley, heterojunction, magnetic proximity, first principles
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