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具有连续反量子点的石墨烯纳米
带中纯自旋流的实现*

陈兴    赵晗    张艳    刘露    杨志宏    宋玲玲†

(合肥工业大学电子科学与应用物理学院, 合肥　230601)

(2021 年 2 月 1日收到; 2021 年 5 月 17日收到修改稿)

热自旋电子学结合了热电子学和自旋电子学二者的优势, 在构建高速、低能耗器件技术上具有广泛的应

用前景. 本文基于密度泛函理论和非平衡格林函数相结合的方法, 研究了在铁磁态石墨烯纳米带中沿带宽方

向引入连续反量子点 (六元环缺陷)以获得纯自旋流的模型. 计算发现, 在纳米带的单边引入反量子点会破坏

纳米带结构的完整性, 导致器件的透射谱在费米能级附近呈现“X”形交叉. 在温度场下, 不同自旋的电子朝相

反方向流动, 形成了自旋流和电荷流, 并且通过微调器件的化学势可以获得电荷流为 0, 自旋流不为 0的纯自

旋流. 结果表明, 对于具有 W 条链宽的锯齿型石墨烯纳米带, 当沿纳米带带宽方向连续引入反量子点数满足

(W/2–1)时, 即可获得最大的纯自旋流, 这一研究结果为设计基于石墨烯纳米带的纯自旋流器件提供了有力

的理论依据.
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PACS：85.75.–d, 81.05.ue, 63.20.dk 　DOI: 10.7498/aps.70.20210242

 

1   引　言

自旋电子学, 旨在利用电子的固有自旋特性进

行信息处理. 与传统电子器件相比, 自旋电子器件

具有更快的处理速度, 更低的功耗和更高的集成度

等多方面优异的特性 [1,2]. 在自旋电子学的探索历

程中, 人们已深入研究了自旋极化输运, 自旋过滤

和自旋流等多项自旋相关输运性质 [3−5]. 其中, 自

旋流已通过许多方法实现, 如自旋霍尔效应、绝热

量子泵、电压控制的纯自旋流器件、施加温度场下

纯自旋流器件等 [6−10]. 其中, 电压驱动实现自旋流

的原理为: 在电压驱动下, 体系中的不同自旋电子

具有相反的费米分布函数, 两种自旋电子的流动方

向相反, 进而产生自旋流. 该方法主要用于集成电

路产业中, 利用自旋流传递信息, 大大降低由热电

流产生的热功耗; 热电势驱动实现自旋流的原理

为: 使用热电势替代电压, 使得处于导带能量范围

内的一种自旋电子会与价带能量范围内的另一种

自旋电子具有相反的输运方向, 进而实现了自旋

流, 主要用于热电循环、集成电路等领域. 热电势

驱动的自旋流可以对当下集成电路产生的大量废

热进行二次利用, 进一步降低能耗, 符合当今社会

绿色发展的主题.

近年来, 新兴的二维 (two-dimension, 2D)材

料在纳米级电子器件的应用中表现出了卓越的性

能, 被认为是未来取代硅材料的理想对象. 石墨烯

作为其中最独特的材料之一, 自从 2004年使用机

械剥离方法制备以来 [11], 因具有出色的电学和磁

学特性受到了广泛的关注 [12−14]. 由于锯齿型石墨

烯纳米带 (zigzag graphene nanoribbons, ZGNRs)

具有边缘局域态和边缘磁性 [15], 被认为是构建自
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旋电子器件的理想材料之一. 因此, 通过诸多调控

手段可使 ZGNRs实现半金属性 [16−18]、巨磁阻效

应 [19,20] 等性质. 前人研究表明, 本征的 ZGNRs无

论处于无磁态、反铁磁基态还是铁磁态, 都无法直

接利用自旋塞贝克效应调控出纯自旋流 [21]. 因此,

到目前为止在 ZGNRs中实现纯自旋流的研究还

比较少, 已有的工作是通过在 ZGNRs两个边缘分

别掺杂硼氮原子实现纯自旋流 [22]. 然而石墨烯具

有强的惰性表面 [23], 在实验中不易实现替位掺杂,

且需在石墨烯纳米带边缘上进行规律掺杂, 这无疑

提高了实验难度. 相较之下, 在石墨烯纳米带中引

入反量子点 (缺陷), 在实验中要容易得多, 并且已

有诸多成熟方法, 如光刻法 [24]、催化刻蚀法 [25]、化

学气相沉积法 [26] 等, 可以实现从单个原子尺度大

小到数百纳米大小的反量子点制造. 理论上, Yan

等 [27] 研究了在纳米带中心沿周期性方向引入反量

子点对其热输运性质的影响. 不过, 相比于在纳米

带周期性方向引入反量子点, 沿纳米带带宽方向引

入反量子点在实验上更具操作简单和对纳米带结

构破坏小等优点. 因此本文提出在 ZGNRs中沿带

宽方向连续引入反量子点, 通过连续反量子点的数

量来调控纳米带的两种自旋电子的输运行为, 并

在 ZGNRs中获得了纯自旋流. 

2   计算模型和方法

本文以 6条带宽的铁磁态 ZGNR(6-ZGNR)

为研究对象, 构建了一个双端器件模型, 分为三个

TL

TR =

TL −∆T ∆T

部分: 左电极, 右电极和中心散射区, 结构如图 1(a)

所示, 研究了在中心区引入反量子点对器件热输运

性质的影响. 单个反量子点的定义为一个碳六元环

产生的六边形缺陷 (如图 1(b)所示), 记为 N1模

型; 在 N1模型的基础上沿着带宽方向去除四个邻

近的碳原子, 记为 N2模型 (如图 1(a)和图 1(c)所

示); N3模型为 3个相邻的反量子点 (如图 1(d)所

示). 左电极为红色表示左侧为高温区, 温度为  ;

右电极为蓝色表示右侧为低温区 , 温度为   ( 

 ). 温度从左向右递减, 形成了差值为  

的温度场. 为了让结构更加稳定, 纳米带边缘和反

量子点边缘的碳原子由氢原子饱和 [28,29].

本文基于密度泛函理论 (density functional

theory, DFT), 使用 siesta程序 [30] 进行结构弛豫,

力收敛到 0.05 eV/Å, 并且结合非平衡格林函数

(non-equilibrium Green’s function, NEGF), 采用

Nanodcal软件包 [31] 来进行量子输运计算. 计算过

程中, 选用模守恒赝势和双 z 极化的局域原子轨道

作为基组, 等效平面波截断能设为 160 Ry (1 Ry =

13.6 eV), 交换关联势采用 Perdew-Burke-Ernzer-

hof (PBE)形式的广义梯度近似 (generalized gradi-

ent approximation, GGA)[32]. 为避免相邻超单胞

的相互影响, 选取 20 Å的真空层, 电极的第一布里

渊区采用 1 × 1 × 100的 k 点. 自旋相关透射谱的

计算公式为 

τ↑(↓) (E) = Tr
[
(ΓL (E)Gr (E)ΓR (E)Ga (E))↑(↓)

]
,

(1)

Gr Ga其中,    (  )是散射区的延迟 (超前)格林函数,
 

Left lead Right lead

(b) (c) (d)

(a) L
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②
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②
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图 1    (a) 引入反量子点的器件模型; (b) N1模型; (c) N2模型; (d) N3模型

Fig. 1. (a) Device model with antidots; (b) model N1; (c) model N2; (d) model N3. 
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ΓL(R) 是描述左 (右)电极与中心区耦合的线宽函数.

在温度场下, 自旋相关电流的计算公式为 

I↑(↓)=
e

h

∫
τ↑(↓)(E)[fL(E, TL)− fR(E, TR)]dE, (2)

fL (E, TL)

fR (E, TR) TL TR

TL TR

T −∆T Is =

I↑ − I↓ Ic = I↑ + I↓

Ic = 0 Is ̸= 0

G↑(↓) S↑(↓)

其中 e 是电子电荷, h 是普朗克常量,    和

 分别指左右电极在  和  两个不同温度

下平衡态的费米狄拉克分布. 在后续的计算中统一

将左电极的温度   定义为 T, 右电极的温度   统

一为 (  ). 自旋流的计算公式被定义为  

 , 电荷流为   . 在特定条件下, 可

以使  且  , 即电荷流为 0但是自旋流仍然

存在, 实现了纯自旋流. 在线性响应区, 自旋相关电

导  和塞贝克系数  的计算公式如下 [10,33]:
 

G↑(↓) = e2L0↑(↓), (3)
 

S↑(↓) = − 1

eT

L1↑(↓)

L0↑(↓)
, (4)

其中 

Ln↑(↓)(µ) =−1

h

∫
∂f (E, µ, T )

∂E
(E−µ)

n
τ↑(↓) (E) dE,

(5)

在低温区, 不同自旋电子的塞贝克系数可以近似

为 [34]
 

S↑(↓)= lim
∆→0

∆V↑(↓)

∆T
≈ −k2Bπ2T

3e

k↑(↓) (E) |E=EF

τ↑(↓) (E)
, (6)

EF kB

S↑(↓) τ↑(↓)

k↑(↓) (E) =
∂τ↑(↓) (E)

∂E

其中   是费米能级,    是玻尔兹曼常数. 可以看

出, 塞贝克系数  与透射系数  成反比, 与透

射谱的斜率  成正比. 因此, 需

要调控器件透射系数和透射谱的斜率来改善器件

的塞贝克系数. 

3   研究结果与讨论
 

3.1    输运性质

τ↑

τ↓

τ↑P τ↓P τ↑ τ↓

k
↑(↓)
pristine = 0

τ↑P τ↓P

τ↑ τ↓ τ↑ τ↓

为了研究六边形反量子点数量对 ZGNR输运

性质的影响, 分别计算了 N1(1个反量子点)、N2

(2个相邻反量子点)、N3(3个相邻反量子点)双端

器件模型的透射谱, 如图 2(a)—图 2(c)所示. 与本征

体系 (图 2(d))相比, 器件的透射谱发生了显著的

变化. 本征 6-ZGNR的自旋向上电子透射系数  

和自旋向下电子透射系数  分别在 (–0.52, –0.4) eV

和 (0.32, 0.37) eV区间内为 3, 将这两个峰值记为

 和  ,   和  在 (–0.30, 0.30) eV区间内均为 1

(  ). 而在 N1模型中, 单个反量子点的引

入破坏了 ZGNR单个边缘结构的完整性, 降低了

边缘电子的渡越能力,   和  均由 3降低到 2以

下, 在 (–0.38, 1.45) eV和 (–1.50, 0.30) eV区间内

的   和   也由 1降低到 1以下, 并且   和   分别

在能量点约 1.08和–0.95 eV处降至约 0.42和 0.58,
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图 2    自旋相关透射谱　(a) N1模型; (b) N2模型; (c) N3模型. 本征铁磁态锯齿型石墨烯纳米带的 (d) 透射谱, (e) 能带图和 (f) 自

旋向上电子的本征态

Fig. 2. Spin-dependent transmission spectra: (a) N1 model; (b) N2 model; (c) N3 model. (d) Transmission spectrum, (e) band struc-

ture and (f) eigenstates of the spin up band of the pristine FM-ZGNR. 
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τ↑

k↑N1 < 0 τ↓

k↓N1 > 0

τ↑P τ↓P

τ↑ τ↓

(∣∣k↑(↓)N2
∣∣ > ∣∣k↑(↓)N1

∣∣)
τ↑P τ↓P τ↑ τ↓

 在 (–0.35, 1.08) eV区间内随着能量的增加而减

小 (  ),   在 (–0.95, 0.25) eV区间内随着能

量的增加而增加 (  ), 在逼近费米能级处形成

“X”形交叉的透射谱. 引入两个反量子点 (N2模

型)进一步降低了电子的渡越能力,   和  均降

至 1.4以下,   和  分别在 (0.90, 1.13) eV和 (–1.32,

–1.25) eV区间内形成了透射率为 0的透射谷, 费米

能级附近的“X”形交叉更加明显  .

在 N3模型中,    和   均降低到 1以下,    和  

透射谷的区间分别扩大为 (0.40, 1.30) eV和 (–1.37,

–0.62) eV, 但“X”形交叉依然存在. 由 (4)式和 (6)

式可知, 电子透射谱在费米能级处所形成的这一

“X”形交叉是实现纯自旋流的关键 [34].

E = EF

如图 2(a)—图 2(c)所示, N1, N2, N3器件模

型的透射系数受反量子点调控的能量区间主要是

在 (–1.50, 1.45)eV. 无缺陷的器件在此区间内的电

子透射系数主要源于石墨烯纳米带中能带 1—能

带 4的贡献, 如图 2(e)所示. 其中能带 2和能带 3

在实空间的电子波函数分布变化是相似的 [22], 不

妨以能带 3为例, 按照能量递增依次选择 A, B, C,

D四个特征能量点来研究电子波函数在实空间的

分布及其变化规律, 如图 2(f)所示. 自旋向上电子的

波函数随着能量增加, 逐渐从边缘态 (区间为 (–0.52,

–0.4)eV)过渡到体态 (区间为 (–0.35, 1.08)eV). 缺

陷的引入破坏了单边结构的完整性, 不仅降低了边

缘态的导电能力, 也抑制了体态的导电能力. 随着

反量子点数沿着纳米带宽度方向的增加, 进一步抑

制了纳米带体态电子的渡越能力, 对于 N3来说,

体态能量区间电子的渡越能力大部分降为 0. 图 3

是本征石墨烯纳米带和 N1, N2, N3器件模型中自

旋向上电子在费米能级处 (  )的散射态. 如

图 3(a)所示, 在本征纳米带器件中, 该散射态均匀

分布在整个纳米带上, 这种体态分布与图 2(f)中

EC = 0.00  eV处单胞波函数相对应, 电子从左电极

经过中心区渡越到右电极的透射系数为 1. 在 N1

模型中, 反量子点的引入破坏了纳米带单边结构的

完整性, 抑制了电子在边缘上的渡越能力, 导致反

量子点右侧的散射态比左侧稀疏, 并且主要分布在

纳米带中心和无缺陷边缘 (如图 3(b)所示). 在

N2模型中, 反量子点右侧的散射态相比于 N1变

得更加稀疏 , 并且主要分布在纳米带的无缺陷

边缘, 同时存在少量散射态分布在纳米带中心 (如

图 3(c)所示). 在 N3模型中, 反量子点右侧仅有少

量散射态分布, 并且主要分布在纳米带无缺陷边

缘 (如图 3(d)所示), 器件的电子透射系数几乎为

0. 自旋向下电子的透射系数受反量子点调控而产

生的变化与自旋向上电子的透射系数变化类似. 

3.2    热电性质

S↑(↓)

EF τ↑(↓) k↑(↓) S↑(↓)

EF

EF S↑ S↓

∆T

S↑(↓) τ↑(↓)

k↑(↓)

τ↑(↓) k↑(↓) S↑(↓)

S↑(↓)

S↑(↓)

S↑(↓)

S↑(↓)

由 (6)式可知, 器件中  的调控, 关键在于改

变  处的  和  .   的符号与图2(a)—图2(c)

中对应的透射曲线斜率一致 ,    附近透射曲线

呈“X”形交叉, 导致  处的  和  的符号相反 (如

图 4(a)—图 4(c)所示), 表示不同自旋的电子在热

温度场  的驱动下将沿相反的方向流动, 这是获

得纯自旋流的必要条件.    的大小与   成反

比, 与  成正比, 当反量子点的数量由 1增加到

2, 3时,   的减小和  的增大导致器件的 

增大 (如图 4(a)—图 4(c)所示). 另一方面, 对于

同一模型 ,    与温度成正比 , 当温度从 100 K

增加到 200和 300 K时, 温度增加也会导致  增

大 (如图 4所示). 此外, 随着反量子点数量的增加,

 随着温度变化的幅度愈发明显. 因此可以推

测: 增加反量子点会使这一模型的   对于温度

的变化更敏感.
 

(a) (b)

(c) (d)

图 3    (a) 本征, (b) N1, (c) N2, (d) N3模型在费米能级处的散射态

Fig. 3. Scattering states of (a) pristine, (b) N1, (c) N2 and (d) N3 model at the Fermi level. 
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图 4    (a) N1, (b) N2, (c) N3模型在 100 K下的自旋塞贝克系数; (d) N1, (e) N2, (f) N3模型在 200 K下的自旋塞贝克系数; (g) N1,

(h) N2, (i) N3模型在 300 K下的自旋塞贝克系数

Fig. 4. Spin-dependent Seebeck coefficient of (a) N1, (b) N2 and (c) N3 model at 100 K. Spin-dependent Seebeck coefficient of (d) N1,

(e) N2 and (f) N3 model at 200 K. Spin-dependent Seebeck coefficient of (g) N1, (h) N2 and (i) N3 model at 300 K. 
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Fc Fs图 5    (a) N1, (b) N2, (c) N3模型在不同温度下的电荷流因子   ; (d) N1, (e) N2, (f) N3模型在不同温度下的自旋流因子  

Fc FsFig. 5. Charge current factor    of (a) N1, (b) N2 and (c) N3 model at different temperature. Spin current factor    of (d) N1, (e) N2

and (f) N3 model at different temperature. 
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EF S↑ S↓

∆T

Is Ic

Is = (S↑G↑ − S↓G↓)∆T Ic = (S↑G↑ + S↓G↓)∆T

G↑(↓) Fs = (S↑G↑−

S↓G↓) Fc = (S↑G↑ + S↓G↓)

Fc = 0

Fs ̸= 0

Fs Fc

E0

E0

S↑(↓)

G↑(↓)

如图 4所示,    附近的   和   的符号相反,

表示具有不同自旋的电子在温度场   下会向

相反的方向移动 , 产生自旋流   和电荷流   , 其

中  ,   ,

如 (3)式所述,   为自旋相关电导. 令 

 为自旋流因子, 令   为电

荷流因子. 当  时, 表示两种自旋状态的电子

流向相反, 数量相同, 总电荷流为 0, 但  , 表

示自旋流依然存在, 即纯自旋流. N1, N2, N3器件

模型在不同温度下的   和   如图 5所示, 在三种

模型中均存在一个能量点  使之满足纯自旋流的

条件. 因此可以通过外加门电压的方法将器件的化

学势微调至  (分别约为 0.065, 0.023和 0.038 eV)

来获得纯自旋流. 如图 4(b)和图 4(c)所示, 虽然

N3的   比 N2大, 但是由于反量子点数量的增

加, 结构破坏程度加深, 导致   减少, 因此 N3

的纯自旋流比 N2小 (如图 5(e)和图 5(f)所示). 为

了探索自旋流随着带宽、连续反量子点数目的变

化, 进一步计算了在 8条链宽的纳米带中分别引

入 2, 3, 4个连续反量子点, 器件 (标记为 8-N2, 8-

N3, 8-N4模型)的透射谱, 如图 6(a)—图 6(c)所示;

在 10条链宽的情况下, 计算了在纳米带中分别引

入 3, 4, 5个连续反量子点 (标记为 10-N3, 10-N4,

10-N5模型)的透射谱 , 如图 6(d)—图 6(f)所示 .

与 6条链宽纳米带的情形类似 , 以自旋向上电

子的透射谱为例 , 可以看出 8-N2和 10-N3模型

分别在能量点约为 0.95和 0.80处出现了一个透

射谷, 并且随着反量子点数量的增加, 透射谷的

区间会增大, 但“X”形交叉始终保留. 由图 7可知,

在 8-ZGNR和 10-ZGNR中分别连续引入 3个和 4

个反量子点即可获得最大纯自旋流. 由此可以预

测, 对具有 W 条链宽的锯齿型石墨烯纳米带, 在

连续引入 (W/2–1)个反量子点时, 获得最大纯自

旋流. 

4   结　论

本文提出了一种在铁磁态 ZGNR的单边沿带

宽方向引入连续反量子点来调控器件的输运性质

以获得纯自旋流的方案. 计算结果表明, 反量子点
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图 6    不同模型的自旋相关透射谱　(a) 8-N2; (b) 8-N3; (c) 8-N4;(d) 10-N3; (e) 10-N4; (f) 10-N5

Fig. 6. Spin-dependent transmission spectra of different models: (a) 8-N2; (b) 8-N3; (c) 8-N4; (d) 10-N3; (e) 10-N4; (f) 10-N5. 
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图  7    8-ZGNR和 10-ZGNR在 200 K下的纯自旋流因子

与反量子点数量的关系

Fig. 7. Pure  spin  current  factor  of  8-ZGNR  and  10-ZGNR

at 200 K. 
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的引入破坏了纳米带单个边缘结构的完整性, 导致

器件的透射谱在费米能级附近呈现“X”形交叉, 在

温度场下, 不同自旋电子的塞贝克系数具有相反的

符号, 产生自旋流和电荷流, 通过微调器件的化学

势可以获得纯自旋流; 沿纳米带宽度方向增加相邻

的反量子点会导致纳米带的受破坏程度加深, 纯自

旋流随之增大, 这主要是因为自旋塞贝克系数的增

大; 然而, 对于具有 W 条链宽的锯齿型石墨烯纳

米带, 当增加的反量子点数超过 (W/2–1)时, 纯自

旋流减少, 这主要是由于自旋电导的减少. 因此,

沿纳米带宽度方向连续引入 (W/2–1)个反量子点,

即可获得最大的纯自旋流. 该研究为设计基于石墨

烯纳米带的纯自旋流器件提供了有力的理论依据.
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Generation of pure spin current in graphene nanoribbons
with continous antidots*
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Abstract

Spin  caloritronics,  which  combines  the  characteristics  of  thermoelectronics  with  the  characteristics  of

spintronics, has a wide range of promising applications in high-speed and low-dissipation devices. In this paper,

according to the density functional theory combined with nonequilibrium Green’s function method, we propose

a  scheme  for  generating  pure  spin  current  with  spin  dependent  Seebeck  effect  in  the  zigzag-edged  graphene

nanoribbons by introducing continuous antidots (hexagonal defects). Specifically, by creating an antidot at one

edge of the nanoribbon, an X-shape transmission spectrum around the Fermi level is formed, which results from

the disrupted edge of the nanoribbon. The mechanism is well explained by the cooperation between the varying

localization features of the eigenstates around the Fermi level for the unit cell and the scattering states at the

Fermi  level  for  the  device.  Therefore,  the  electrons  of  the  two  spin  channels  flow  in  the  opposite  directions

under a temperature gradient, generating the spin current and charge current. By slightly tuning the chemical

potential  of  the device,  the charge current can be zero,  while the spin current is  not equal  to zero.  With the

increase of adjacent antidot number along the width of the nanoribbons, the structures are more disrupted, thus

promoting  the  pure  spin  current  due  to  the  increase  of  the  spin  Seebeck  coefficient.  However,  for  zigzag

graphene nanoribbons with W zigzag carbon chains,  the pure spin current decreases  when the number of  the

antidots are more than (W/2–1),  which results  from the decrease of  the spin conductance.  So,  the maximum

pure spin current can be obtained when the number of the continuous antidots introduced along the width of

nanoribbons reaches (W/2–1). These findings indicate a novel strategy for thermally generating the spin current

by introducing continuous antidots along the nanoribbon bandwidth in zigzag graphene nanoribbons and will be

greatly instructive in designing the graphene spintronic devices.

Keywords: spin caloritronics, antidot, pure spin current, density functional theory
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