
Li掺杂少层MoS2的电荷分布及与石墨和氮化硼片的比较

陈鑫 颜晓红 肖杨

Charge distribution of Li-doped few-layer MoS2 and comparison to graphene and BN

Chen Xin Yan Xiao-Hong Xiao Yang

引用信息 Citation: Acta Physica Sinica, 64, 087102 (2015) DOI: 10.7498/aps.64.087102
在线阅读View online: http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.087102
当期内容View table of contents: http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/Y2015/V64/I8

您可能感兴趣的其他文章

Articles you may be interested in

二氧化铀电子结构和弹性性质的第一性原理研究

Study on the electronic structure and elastic constants of uranium dioxide by first principles technique
物理学报.2015, 64(9): 097101 http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.097101

Mg2Si化合物在静水压下的电子输运性能研究
Electron transport properties of Mg2Si under hydrostatic pressures
物理学报.2015, 64(7): 077103 http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.077103

B, P掺杂β-Si3N4的电子结构和光学性质研究

Electronic structures and optical properties of boron and phosphorus doped β-Si3N4

物理学报.2015, 64(6): 067102 http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.067102

N/Cu共掺杂锐钛矿型TiO2第一性原理研究

First-principles study of N/Cu co-doped anatase TiO2

物理学报.2015, 64(4): 047101 http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.047101

MoSi2薄膜电子性质的第一性原理研究
First-principles study of electronic properties of MoSi2 thin films
物理学报.2015, 64(4): 047102 http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.047102

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.087102
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.087102
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/Y2015/V64/I8
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract63999.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract63999.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.097101
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract63734.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract63734.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.077103
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract63705.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract63705.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.067102
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract63265.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract63265.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.047101
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract63270.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract63270.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.047102


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 64, No. 8 (2015) 087102

Li掺杂少层MoS2的电荷分布及与石墨和

氮化硼片的比较∗

陈鑫 颜晓红 肖杨†

(南京航空航天大学应用物理系, 南京 210016)

( 2014年 10月 9日收到; 2014年 11月 23日收到修改稿 )

基于第一性原理计算, 研究了Li掺杂的少层 (1—3层) MoS2的电荷分布, 并与石墨片和BN片的电荷分
布特征进行了比较. 与石墨片和BN片相同的是: 电荷转移的大部分只发生在Li与最靠近Li的第一层MoS2

之间. 然而, 第二层和第三层MoS2也能获得 10%的转移电荷, 而石墨片和BN片的第二层和第三层得不到
2%的电荷. 结合静电能和功函数的分析可知, MoS2、石墨片和BN片的电荷分布主要由层间的静电相互作
用和功函数来决定. 这些研究结果对于揭示具有多层结构的电荷分布特征及其电子器件的设计提供了理论
支持.

关键词: 电荷转移, 少层MoS2, 层间静电作用, 功函数
PACS: 71.15.Mb, 61.72.U–, 73.20.–r DOI: 10.7498/aps.64.087102

1 引 言

自从 2010年有关石墨烯的研究获得诺贝尔物
理学奖以来, 具有特定对称性与拓扑结构的新型
量子材料逐渐成为凝聚态物理的热点研究领域之

一 [1−6]. 在这些材料中, 单层二硫化钼 (MoS2)由
于在布里渊区内拥有不等价的 “谷”结构以及 “谷”
极化效应, 已成为新兴的 “谷电子学”的典型材料
之一 [7−11]. 在基本物理机理的理解上, 由于单层
MoS2的特殊 “谷”结构, 一系列新奇的电学和光学
性质被预测并得到了实验验证, 如 “谷”的旋光选择
性 [12,13]. 另一方面, 在MoS2器件的实现上, 相比
于石墨烯,由于MoS2具有一定的带隙,使其更适合
于光电器件的制备. 目前, 基于MoS2和WSe2的场
效应晶体管已经制备出来, 并表现出了较好的器件
性能, 如高的电子迁移率和 ION/IOFF比等

[14−16].
同时, 基于MoS2的逻辑器件, 如逻辑门、随机存储
器和环形振荡器等, 也得以实现 [17,18].

对于MoS2器件, 如何实现MoS2与金属电极

之间的良好的接触以得到合适的肖特基势垒一直

都是人们关注的焦点. 在众多解决办法中, 掺杂
是其中一类较为常用的方法. 目前, 人们已经能够
实现对MoS2进行p型和n型掺杂, 并获得具有预
期性能的器件 [19]. 在理论计算方面, Fang等 [20]计

算了钾原子在单层MoS2表面的掺杂以及电荷转移

量等特征, 并与钾原子掺杂的石墨烯进行了比较;
Dolui等 [21]研究了一系列金属与非金属元素 (Br,
I, Nb等)在单层MoS2表面的掺杂位置、吸附能、磁

性以及p型和n型掺杂.
这些单层MoS2的掺杂计算对于理解p型和n

型掺杂对MoS2器件的影响提供了大量的理论依

据. 然而, 对于解释少层 (两层以上) MoS2的掺杂

实验, 这还远远不够. 主要不足在于如何弄清掺杂
元素产生的转移电荷在不同片层的电荷分布. 以少
层石墨烯为例, 计算表明 [22]: 碱金属掺杂贡献的一
个电荷有可能分布在最靠近碱金属的那一层石墨

片上. 对于少层MoS2, 是否具有同样的电荷转移
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特征？相比于零带隙的石墨烯, MoS2拥有1.8 eV左
右的带隙, 这一带隙的存在对于转移电荷在MoS2

电子态上的占据是有影响的. 鉴于这些问题, 本文
采用第一性原理方法研究了碱金属Li掺杂的少层
MoS2, 着重研究了Li转移的电荷在不同片层上的
分布, 并与Li掺杂少层石墨片和少层氮化硼的电荷
转移特征进行了比较, 探讨了这三类具有不同功函
数的材料在Li掺杂后的电荷分布特征.

2 研究方法与结构模型

为了获得Li掺杂MoS2的结构和能带结构, 我
们采用基于密度泛函理论的第一性原理软件包

VASP [23]. 在计算中, 采用投影缀加波近似, 截断
能为500 eV, k点为5× 5× 1的Monkhorst-Pack格
子. 截断能和k点都是通过测试总能量随其的变化

后获得的. 为了获得Li掺杂MoS2层的电荷分布,
在结构优化之后, 采用Bader程序 [24]计算了每一

个原子拥有的电荷量.

(a) (b)

B
S

Mo
H

图 1 (网刊彩色) (a)单层MoS2片; (b) Li的吸附位
Fig. 1. (color online) (a) Single layer MoS2; (b) differ-
ent adsorption sites of Li.

所有的原子均得到充分的弛豫, 每个原子上的
力均小于 0.02 eV/ Å. MoS2的晶格常数为 3.13 Å.
在面内方向, 除非特别指明, 未掺杂与Li掺杂的
MoS2结构均选取 (3 × 3)表面原胞. 在垂直于表面
的方向上, 为了避免与上下的镜像结构发生相互
作用, 选取了 15 Å的真空层. 此外, 考虑了Li原子
在MoS2表面上的四种可能的吸附位: 1) Mo原子
正上方, 2) S原子正上方, 3)六边形中心的正上方,
4) Mo—S键中心的正上方, 如图 1所示. 为了决定
Li原子在每一个吸附位置上的高度, 首先通过单点
能计算得到了总能与高度的变化曲线. 在获得了
曲线最低点所对应的高度后, 再对这一高度所对应
的结构进行结构优化以获得最后的弛豫结构. 计
算结果表明: Li原子在Mo吸附位具有最小的总能
量, 与最近的计算结果是一致的 [25]. 相比于Mo吸
附位, 六边形吸附位在能量上要高175 meV, S吸附

位要更高, 达到 724 meV. Mo吸附位的吸附高度为
2.98 Å, 六边形吸附位的吸附高度为1.60 Å, S吸附
位则为2.20 Å.

3 计算结果与讨论

为了检验计算参数和结构参数的有效性,
图 2给出了未掺杂的单层MoS2(1 × 1)的能带结
构. 对于单层MoS2, 价带最高点和导带最低点均
位于K点, 是直接带隙半导体, 这与间接带隙的
块体MoS2是很不一样的. 单层MoS2的带隙大小

为1.85 eV, 要小于光谱测量的带隙 (1.90 eV). 这一
计算结果与其他多个研究组的计算结果都极为符

合 [25−29].
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图 2 单层 (1× 1) MoS2的能带结构

Fig. 2. Band structure of single layer (1× 1) MoS2.

图 3给出了未掺杂和Li掺杂的 1—3层MoS2

(3 × 3)的能带结构. 先讨论未掺杂的情况 (图 3上
排). 相比于 (1 × 1)的表面原胞, 由于最初的布里
渊区的折叠, (3 × 3) MoS2的能带结构出现了 “折
叠”效应. 与其他的计算结果一致的是, 单层MoS2

是直接带隙半导体, 而双层和三层MoS2是间接带

隙半导体. 当MoS2上吸附一个Li原子后 (图 3下
排), 由于Li原子转移电荷给MoS2, 因此能带结构
中费米面将向导带方向移动. 最终, 费米面与导带
相交, 表明Li原子转移给MoS2的电子将最终被未

占据电子态占据. 此外, 也可以看到, 随着层数的
增加, 相对于导带最低点, 费米面也逐渐上移, 但是
幅度相对比较小.

能带结构反映了费米面向导带移动, 间接表明
了Li原子上的电荷转移给MoS2. 为了定量地反映
电荷转移, 我们采用Bader程序计算得到每一个原
子拥有的电荷量. 通过与原子的价电子数相比, 可
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以计算出每一个原子转移 (接受或者给予)的电荷
量. 然后,对每一层内的所有Mo和S原子的电荷转
移量求和, 即可得到每一层的电荷转移量. 在这里,
(3 × 3) MoS2的每一层拥有 9个Mo原子和 18个S
原子. 在讨论Li掺杂的情况之前, 首先来探讨未
掺杂的少层MoS2内的电荷转移. 由于层内Mo—S
键较强的相互作用, 每一个Mo原子大约丢失 1.68
个电荷, 每一个S原子接受 0.84个电荷. 当MoS2

的层数由 1层变为 3层时, 层间的电荷转移相对较
小, 这主要是由层间相互作用远小于层内相互作用
所致.

当Li原子吸附在单层MoS2上时, 如表 1所列,
这一Li原子几乎将最外层的 2s电子全部转移给
MoS2. 由于S原子较强的得电子能力, Li转移过来

的大部分电荷被最靠近Li的S原子所接受. 与单
层MoS2相同, 双层和三层MoS2接受了Li原子最
外层的 2s电子, 而且转移电荷大多位于最靠近Li
的S原子. 但是, 也可以看到, 在双层和三层MoS2

中, 远离Li原子的第二层和第三层均可以获得大约
10%的转移电荷.

表 1 Li掺杂单、双、三层MoS2的每一层的电荷转移量
Table 1. Each layer charges of Li-doped single, double
and triple layer MoS2.

单层/e 双层/e 三层/e

Li原子 0.99 1.00 0.99

第一层MoS2 −0.99 −0.88 −0.79

第二层MoS2 −0.12 −0.10

第三层MoS2 −0.10

KMΓ Γ KMΓ Γ KMΓ Γ

KMΓ Γ KMΓ Γ KMΓ Γ

/
e
V

/
e
V
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-1
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2
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(c)(b)(a)
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图 3 单层、双层、三层 (3 × 3) MoS2的未掺杂 (上部)和掺杂 (下部)的能带结构 (a), (d) 单层; (b), (e)双层;
(c), (f)三层
Fig. 3. Band structure of (a), (d) single layer, (b), (e) double layer, (c), (f) triple layer MoS2 without (upper
panel) or with (lower panel) Li doping.

由于在实验中可能存在的缺陷或温度的影响,
Li也可能吸附在除了Mo吸附位之外的位置, 探讨
S和六边形吸附位上的电荷转移也是极为有趣的
问题. 表 2列出了Li在单层和双层 (三层的结果类
似)MoS2的Mo, S和六边形吸附位的电荷转移. 相
比于Mo吸附位, 六边形吸附位和S吸附位的电荷

转移与Mo吸附位的结果非常类似, 即, 第一层拥
有大部分转移电荷, 第二层拥有大约10%的转移电
荷. 因此, 吸附位的不同对于Li-MoS2系统的电荷

转移影响较小.
为了弄清Li掺杂MoS2的电荷分布机理, 我

们通过研究Li掺杂少层石墨片和BN片层的电荷
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分布, 从这一类具有多层结构的掺杂的共性和
差异中揭示MoS2的电荷分布规律. 这三类材料
在结构上具有共性, 都具有层状结构, 而且层间
相互作用较弱. 但不同的是, 石墨片是零带隙,

MoS2的带隙为 1.85 eV, BN的带隙约为 4.5 eV. 石
墨片和BN片的掺杂计算与MoS2大致相同, 所得
结构参数和能带结构与其他计算结果能够较好地

符合 [22].

表 2 吸附位对于Li掺杂MoS2电荷转移量的影响
Table 2. Effect of adsorption site on charges of Li-doped single and double layer MoS2.

Mo吸附位 六边形吸附位 S吸附位

单层/e 双层/e 单层/e 双层/e 单层/e 双层/e

Li原子 0.99 1.00 0.99 1.00 0.98 0.98

第一层 −0.99 −0.88 −0.99 −0.89 −0.98 0.85

第二层 — −0.12 −0.11 0.13

表 3 Li掺杂单、双、三层石墨片的每一层的电荷转移量
Table 3. Each layer charges of Li-doped single, double
and triple layer grapheme.

单层/e 双层/e 三层/e

Li原子 0.93 0.93 0.93

第一层石墨片 −0.93 −0.92 −0.91

第二层石墨片 −0.01 −0.01

第三层石墨片 −0.01

表 4 Li掺杂单、双、三层BN片的每一层的电荷转移量
Table 4. Each layer charges of Li-doped single, double
and triple layer BN.

单层/e 双层/e 三层/e

Li原子 0.27 0.15 0.12

第一层BN −0.27 −0.14 −0.11

第二层BN −0.01 −0.01

第三层BN 0

表 3给出了Li掺杂石墨片的每一层的电荷转
移量. 对于单层石墨片, 与MoS2一样, Li将外层的
一个电子几乎完全转移给石墨片. 对于双层和三
层石墨片, 转移的电荷主要位于最靠近Li的石墨片
上, 只有不到 2%的电荷被转移到第二层或者第三
层上.

表 4给出了Li掺杂BN片的电荷转移情况. 与
MoS2片和石墨片所不同的是: 第一, Li 原子仅仅
转移了外层电子的不到 30%的电荷给BN片, 而
MoS2和石墨片接受了Li外层电子的全部电荷; 其
次, 随着BN层数的增加, Li转移的电荷逐渐减小,
从 27%减小到 16%并继续减小到三层的 12%. 与
石墨片相同的是, 电荷转移仅仅发生在Li与最靠近

Li的BN层上, 远离Li的第二层和第三层上仅有极
少的转移电荷.

通过与石墨片和BN片的比较, 可以看到
MoS2与二者既有相同之处,也有不同的地方. 相同
的是, 转移电荷的大部分都分布在靠近Li的那一层
上. 不同的是,相比于石墨片,转移电荷的大约10%
可以分布在MoS2的第二层, 甚至于第三层, 然而
石墨片的第三层只有不到 1%的电荷分布. 相比于
BN片, Li几乎把最外层的 2s电子贡献给了MoS2,
而且单、双、三层是一样的. 然而BN片层只能从Li
原子获得小于30%的转移电荷, 而且随着层数的增
加转移电荷逐渐降低.

首先, 我们来探讨Li掺杂MoS2、石墨片和BN
片的共同特征: 大部分电荷转移给最靠近Li的那
一层. 这一共性可以从层间的静电相互模型 [22]

来进行解释, 适合于具有层状结构的电荷分布的
定性描述. 在这一模型中, Li, C, BN或MoS2片

层均被假定为无限大带电层. 以Li掺杂双层为
例, 如图 4 (a)所示, 体系包含三个带电层 (Li原子
层和两个C片层), 空间可分为四个区域, 即图 4所
示的 I, II, III和 IV区. 基于电磁学理论, 无限大
带电层在空间激发的电场垂直于片层且均匀, 大
小为E =

q

2Sε0
, q为层内的电荷量, S为表面积,

ε0为真空介电常数. 假定Li层上带电量+q, 第一
层和第二层的带电量分别是−q1和−q2. 由于电
荷守恒, 则有 q = q1 + q2. 总的静电能可以写为
Ees =

∑
i

1

2
ε0E

2
i Vi (i = I, II, III, IV), 其中Ei和

V i分别是第 i个区域的电场强度与体积. 每一区域
的电场强度均由三个原子层产生的电场强度的叠

加获得. 将电场强度代入总的静电能, 可以得到总
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的静电能为

Ees =
1

8S2ε0

[
(q − q1 − q2)

2
VI

+ (q + q1 + q2)
2
VII + (q − q1 + q2)

2
VIII

+ (q − q1 − q2)
2
VIV

]
=

1

2S2ε0

(
q2VII + q22VIII

)
, (1)

其中, q, q1, q2前的正负号主要来自于带正 (负)电
的无限大带电层的电场垂直于平面向外 (内). 从
静电能的表达式可以确定, 当Li转移电荷 q给片层

时, 转移给第一层和第二层主要由所导致的静电能
是否最小来决定. 从以上的静电能表达式可以看
出: 当Li转移的电荷 q一定时, 静电能最小必须要
求 q2 = 0或 q = q1, 也就是远离Li的第二层获得的
电荷必须为0.

I

Li q

-q

֓q

-q

֓q

֓q
IV

II

III

(a)

(b)

Li q

I

IV

II

III

V

图 4 Li掺杂 (a)双层和 (b)三层结构的无限大带电层的
结构示意图

Fig. 4. Schematic diagram of parallel-plate capacitor
for Li doped (a) double layer and (b) triple layer.

除了图 4 (a)的双层模型外, 上述静电能计算
也可用于三层模型. 如图 4 (b)所示, 整个结构由四
个带电层和五个带电区域组成, 每一层的电荷为
+q, −q1, −q2, −q3, 且电荷守恒 q = q1 + q2 + q3.
求出每个带电层产生的电场强度和每个区域的总

电场强度, 即可求得静电能为

Ees =
1

8S2ε0

[
(q − q1 − q2 − q3)

2
VI

+ (q + q1 + q2 + q3)
2
VII

+ (q − q1 + q2 + q3)
2
VIII

+ (q − q1 − q2 + q3)
2
VIV

+ (q − q1 − q2 − q3)
2
VV

]
=

1

2S2ε0

[
q2VII + (q − q1)

2
VIII + q23VIV

]
,

(2)

表达式中每一项均大于零. 当Li转移的电荷 q一

定时, 静电能要取最小值, q1, q2, q3的分布须满足

q1 = q, q2 = 0, q3 = 0. 也就是说, 电荷转移仅发生
在Li和最靠近Li的那一层之间. 因此, Li掺杂石墨
片、BN和MoS2的电荷分布的共性主要取决于这些

材料的层状结构特征以及层间的静电相互作用.

Li MoS2 BN

2.88

4.21

5.74

0.925

0.925

5.56

2.25

2.25

图 5 Li原子、石墨片C、MoS2和BN单层 (均为未掺杂
时)的费米面 (点虚线)、功函数 (粗箭头左边的数值)、价带
(下抛物线)、导带 (上抛物线)、价带顶和导带底相对费米面
的距离 (细箭头右边数值). 图中的数值经计算得到, 而上、
下抛物线为价带和导带的示意图

Fig. 5. Fermi level (dotted line), work function (num-
ber on the left of arrow), valence band (downward
parabola), conduction band (upward parabola), dis-
tance between valence/conductance band and Fermi
level (number on the right of arrow) of pristine Li
atom, single layer graphene, MoS2 and BN.

其次, 石墨片、MoS2和BN片层的Li掺杂的电
荷转移量也表现出不同的特征: 零带隙的石墨片
和 1.85 eV带隙的MoS2接受了Li原子的全部 2s电
子, 而带隙为 4.5 eV的BN却只能接受不到 30%的
电荷转移. 这一结果表明: 体系的电子结构对于
电荷转移也有重要的影响. 接下来, 我们通过计
算Li原子、石墨片、MoS2和BN的单层结构的功函
数、费米面以及导带底和价带顶的位置, 如图 5所
示, 来分析三类材料的接受电荷的能力. 这里, 功
函数主要是通过计算每一结构的静电势分布来获

得, 如图 6 (a)所示, 真空区的静电势与费米能级的
差异即为功函数. 此外, 由于费米能级一般应该位
于禁带的中间, 我们将费米面直接移动到禁带的中
间, 如图 6 (b)和图 6 (c)所示. 石墨片的功函数约
为4.21 eV, 而Li原子的功函数为2.88 eV, 显然, Li
原子将很容易向石墨片的未占据的导带转移电荷.
对于MoS2而言, 其功函数为5.74 eV, 而由于MoS2

带隙较小, 导带底比Li原子的费米面低 1.935 eV,
因此Li原子的电荷也能转移给MoS2. 对于BN而
言, 其功函数与MoS2相当, 但带隙更大, 导带底的
位置比MoS2高约 1.3 eV. 当然, 如果考虑到Li 原
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子吸附之后使静电势降低 [30,31], BN的导带底可能
会有所下降. 尽管如此, 通过比较这三类材料的功
函数, 可以看到, 由于BN的带隙较大, 导带位置相
对要高一些, Li原子向BN的导带转移电荷比石墨
片和MoS2要更困难, 因而BN很难从Li原子获得
大量电荷.

从以上分析可以看到: 层间静电相互作用与
功函数是决定Li掺杂石墨片、MoS2和BN片的电
荷分布的两个重要因素, 并且很好地解释了计算结
果. 但是, 也要看到可能还存在一些其他的因素会
影响电荷分布. 首先, 在考虑层间静电相互作用时,
Li原子与片层均被假定为均匀带电的无限大带电
平面, 而带电的不均匀性并未得到充分的考虑. 第
二, 对于MoS2, 每一层实际上包含了两个S原子层
和一个Mo原子层, Mo-S与S-S原子层之间均存在
较强的相互作用, 这些相互作用可能也将改变电荷

分布. 例如, MoS2的第二层和第三层均能够获得

大约 10%的转移电荷可能来源于Mo-S和S-S原子
层的相互作用. 第三, 在考虑不同带隙的材料的Li
掺杂时, 假定了电荷转移引起了费米面的刚性移
动. 然而, 能带结构计算表明, 在掺杂时, 费米面并
不完全是刚性移动的, 主要受到体系结构、掺杂的
位置以及周围环境的影响. 第四, 大量的计算结果
表明, 半导体掺杂可能会在带隙内产生杂质带, 从
而更有利于电子态的占据. 最后, 在石墨片、MoS2

和BN片等具有层状结构的材料中, 会存在一类特
殊的电子态: 近自由电子态, 并拥有自由电子的
E-k 关系 [32−34]. 更有趣的是, 近自由电子态的位
置会随着电荷转移量的增加而逐渐下移. 因此, 对
于较大带隙的材料, 当电荷转移较大时, 转移电荷
可能会占据近自由电子态, 这些因素将是未来的研
究内容之一.
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图 6 (a) BN片的静电势, 横坐标表示沿垂直于BN平面方向的距离, 右边的BN为左边BN的镜像; (b) 单层未掺
杂BN片的能带结构; (c)同 (b), 但是费米面被移动到带隙的中间.
Fig. 6. (a) Electrostatic potential of single layer BN as a function of distance relative to BN, the right BN
is the image of the left BN; (b) band structure of single layer undoped BN; panel (c) is the same as panel
(b), but the Fermi level is shifted to the middle of band gap.

本文的研究不仅揭示了具有多层结构的材料

的碱金属掺杂的电荷分布机理, 也对于设计基于这
些材料的电子器件提供了有益的帮助. 例如, 除了
MoS2、石墨和BN片层之外, 还存在其他的一些层
状结构, 如硅稀、锗烯、WSe2片层等, 当对其进行掺
杂以调制电子性能时, 如肖特基势垒的调节、迁移
率的调节等, 电荷分布可能将拥有类似的特征. 此
外, 在实验中一般都是将这些层状结构生长在某些
基底上, 而这些基底有可能是电荷的受主或施主.
在这种情况下, 体系将拥有两个电荷源: 上面的碱
金属和下面的基底, 此时的电荷分布是否还决定

于层间静电相互作用和功函数还有待于进一步的

研究.

4 结 论

基于第一性原理计算,本文研究了Li掺杂的少
层 (1—3层) MoS2的电荷分布, 并与石墨片和BN
片的电荷分布特征进行了比较. 对于石墨片、MoS2

和BN片, Li最外层的 2s电子主要转移到最靠近Li
的MoS2上. 但是, 远离Li的第三层MoS2也能够

获得 10%左右的转移电荷, 而石墨片和BN片的第

087102-6

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 64, No. 8 (2015) 087102

三层几乎不能够获得电荷. 与石墨片和MoS2片明

显不同的是, BN片仅仅获得了不到 30%的电荷转
移, 且随着层数的增加而逐渐减少. 通过分析静电
能和三类材料的功函数, 可以确定这些掺杂层状结
构的电荷分布主要决定于层间的静电相互作用和

材料的功函数. 同时, 也提出了除了上述两类机理
之外的其他影响电荷分布的因素, 还有待于进一步
的研究. 这些计算结果对于理解实验结果和器件设
计提供了理论支持.
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Abstract
According to first-principles calculation, we study the charge distribution of Li-doped few-layer (1–3 layers) MoS2

and compare it with the results of graphene and BN. It is found that the stable adsorption sites of Li are the top (Mo)
site for MoS2 layer, and the hexagonal center for graphene and BN layers. Band structures of pristine MoS2 show that
single-layer MoS2 is a direct band gap semiconductor while few-layer MoS2 is an indirect one. As MoS2 is doped, the
Fermi level will shift to the conduction band, indicating a charge transfer between Li and MoS2. The charge transfer
takes place mostly between Li and the topmost MoS2 layer, which is very similar to that happening between graphene
and BN. However, the second and third layer of MoS2, which are far from Li, can acquire about 10% of transferred
charges. In contrast, the second and third layer obtain no more than 2% of charges for graphene and BN. Based on
the electrostatic theory, we derive for both double and triple layers the formulas of electrostatic energy, which show
clearly that only charge transfer between Li and the topmost layer will give the lowest electrostatic energy. Moreover, we
calculate the work functions of pristine MoS2, graphene and BN, and find that, despite similar work functions of MoS2

and BN, the larger band gap of BN will make charge transfer between Li and BN harder. The analyses of electrostatic
energy and work function show that the charge distribution is dominated by both interlayer electrostatic interaction
and work function of material. It is expected that the above results could be helpful for doping layered structures and
designing devices.

Keywords: charge transfer, few-layer MoS2, interlayer electrostatic interaction, work function
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