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异质结构的构筑与堆垛是新型二维材料物性调控及应用的有效策略. 基于密度泛函理论的第一性原理

计算, 本文研究了 4种不同堆叠构型的新型二维 Janus Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦耳斯异质结的电子结构和光学

性质. 4种异质结构型均为 II型能带结构的间接带隙半导体, 光致电子的供体和受体材料由二维 In2Se3 的极

化方向决定. 光吸收度在可见光区域高达 25%, 有利于太阳可见光的有效利用. 双轴应变可诱导直接-间接带

隙转变 , 外加电场能有效调控异质结构带隙 , 使 AA2叠加构型的带隙从 0.195 eV单调增大到 0.714 eV,

AB2叠加构型的带隙从 0.859 eV单调减小到 0.058 eV, 两种调控作用下异质结的能带始终保持 II型结构. 压

缩应变作用下的异质结在波长较短的可见光区域表现出更优异的光吸收能力 . 这些研究结果揭示了 Janus

Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦耳斯异质结电子结构的调控机理, 为新型光电器件的设计提供理论指导.
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 1   引　言

二维材料由于具备优异的物理性能, 在下一代

光电子学、压电器件、自旋电子学等领域中具有巨

大的应用价值 [1−5], 已经成为当前功能材料关注的

热点. 近年来, 许多二维材料如石墨烯 [6,7]、硅烯 [8]、

黑磷 [9]、过渡金属硫族化合物 (TMDs)[10−12] 等陆续

在理论和实验上被报道. 由于这些材料的某些缺

陷, 限制了它们的潜在应用价值, 为了推动二维材

料的实际应用, 吸附 [13,14]、应变工程 [15]、掺杂 [16−18]、

衬底作用 [19] 和构建异质结构 [20−22] 等调控手段应

运而生, 其中构建异质结构的方法能够在有效保留

其原本优异特性的基础上, 产生许多新奇的物理性

能. 目前, 大多数已知的二维层状材料都可以通过

不同的堆叠方式形成范德瓦耳斯异质结 [23−25], 能

够将不同材料的优异性能组合起来, 以弥补单一材

料的不足. Almayyali等 [26] 报道了二维 PtS2/MoS2
和MoSe2/PtS2 范德瓦耳斯异质结构, 这两种异质

结构表现出非常优异的光学和电子性质. Shang等 [27]

的研究也表明, InSe与 InTe搭建的范德瓦耳斯异

质结具有可调控的电子特性, 在光电应用方面有很

大的潜力.

已有实验研究证明单层的 a-In2Se3 在室温下
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保持着面内和面外的固有压电性和铁电性 [28,29], 构

建异质结时引入铁电极性会形成内建电场, 会带来

许多意想不到的性能提升. Chen等 [30] 发现, 通过

构建 In2Se3/TMDs异质结构可以增强面外压电系

数 , 异质结的压电效应也可以通过 In2Se3 的极化

方向来调控, 这主要是由于两种材料间隙内产生的

界面偶极矩引起的, 施加应变可以更大程度地调控

这一效应. 此外, 据 Duan等 [31] 报道, 与原始的单

层 InSe和单层 In2Se3 相比, InSe/In2Se3 范德瓦耳

斯异质结从红外光区到可见光区具有更高的光吸

收系数, 通过双轴应变以及外加电场可以改变异质

结的带隙类型, 实现直接-间接带隙的跃迁; 在调控

过程中, 能带对齐情况与 In2Se3 的极化方向有着

密切的关系, 这是因为铁电极化会导致接触界面电

场的出现, 从而引发电荷分布的不对称.

受到 Janus MoSSe实验实现的启发, 最近对

Janus III族二硫化物 [32−34] 进行了理论预测, 结果

表明该家族材料具有良好的稳定性、适宜的带隙、

高催化活性和较高的光吸收系数, 目前在光电领域

备受关注. Ga2SeTe是 Janus III族二硫化物家族

的一员, Ga原子组成的两个原子层被 Se原子层

和 Te原子层夹在中间. Guo等 [35] 通过第一性原

理计算证明了 Ga2SeTe是热力学和动力学稳定的.

Janus Ga2SeTe 的能带结构 [36] 表明, 它是一种直

接带隙为 1.21 eV的半导体. 此外, 由于镜面对称

性的破缺, Janus Ga2SeTe具有固有的面外偶极

极化和内建电场. 虽然 Janus Ga2SeTe在紫外区

域较高的光吸收度表明了它的潜力, 但较低的可

见光吸收度严重限制了它的应用 [36].  Singh和

Choudhary[37] 尝试用过渡金属吸附 Ga2SeTe单层

以提高其在可见光区域的光吸收度, 结果表明吸附

后的 Ga2SeTe单层在整个可见区域具有较高的吸

收峰. 构建异质结构也是一种可以提高材料光电性

能的方法, Min等 [38] 报道了 Ga2TeSe/InSe异质结

构相比原始的单层 Ga2TeSee和单层 InSe在可见

光区域具有更高的光吸收度, 并且在面内和面外

应变下始终保持了优异的高光吸收度. 由于二维

Janus Ga2SeTe与单层 In2Se3 具有相似的晶格对

称性和较小的晶格失配, 两者非常适合构建异质

结, 为了提高 Janus二维硫化物在电子器件和光电

器件领域的应用价值, 对这类异质结的电子性质和

光学性质进行比较深入的研究是非常有意义的.

本文构建晶格失配率小于 1%的二维 Janus

Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦耳斯异质结, 考虑到两种

组分材料都具有一定强度的内建电场, 构建了 4种

异质结模型, 探讨了这类异质结的电子结构和光学

性质以及相关调控方法. 详细研究了外加电场和双

轴应变对这类异质结电子性质和光学性质的影响,

优异的光吸收度在外加电场和双轴应变下始终保

持稳定, 这些结果表明此类异质结在实际的工业环

境中也有较为稳定的性质, 在下一代新型电子和光

电器件应用上有很强的竞争力.

 2   计算模型与方法

本项工作主要包括了结构优化、电子结构和光

学性质的计算, 本文基于密度泛函理论 (density

functional theory, DFT)结合投影缀加平面波 (pro-

jected augmented wave, PAW)赝势的第一性原

理计算均通过 VASP (Vienna ab-initio simulation

package)[39,40] 进行. 计算中采取 Perdew等 [41] 提出

的广义梯度近似 (generalized gradient approxim-

ation, GGA)的Perdew-Burke-Ernzerhof(PBE)作

为交换关联泛函. 平面波截止能量设定为 500 eV.

自洽迭代的能量收敛判据为 10–5 eV. 考虑到 Janus

结构 Ga2SeTe/In2Se3 异质结中两种组分材料界面

处存在的范德瓦耳斯相互作用 , 在计算中选择

Grimme的 DFT-D2方法进行修正 [42,43]. 使用以 G

为中心的Monkhorst和Pack[44] 方法生成16× 16 × 1

的 K 点网格对第一布里渊区进行采样. 此外, 为了

避免面外 (z)方向上的各层之间的相互作用, 在各

层异质结之间设置了 25 Å以上的真空空间. 考虑

电场对异质结影响时, 在 INCAR文件中加入参数

IDIPOL = 3 (表示电场方向沿晶格矢量 c 方向),

EFIELD = 常数 (控制施加电场的大小 ). 面内

双轴应变被定义为 e = Da/a0, a0 和 a = a0 ± ∆a

分别是无应变时和考虑应变后的晶格常数.

α (ω)

根据 VASP计算出的复介电函数, 利用以下

公式计算出光吸收系数  : 

α (ω) =
√
2ω

[√
ε12 (ω)− ε22 (ω)− ε1 (ω)

]1/2
, (1)

ε1 ε2

E = ℏω

式中,    和   分别表示复介电函数的实部和虚部.

因此, 可以通过计算介电函数得到异质结构和孤立

单层的光学吸收光谱. 材料的光吸收也由吸光度

A(E)来说明, 它被定义为具有能量  的光子

被异质结所吸收的能量的占比 [45−47]: 
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A (E) = 1− e−α(E)∆Z = 1− e
ε2ω
cn ∆Z. (2)

结合能 (Eb)被用来确定异质结在不同堆叠中

的稳定性. 以 Ga2SeTe/In2Se3-Pup 为例, 定义为 

Eb = EGa2SeTe/In2Se3-Pup − EGa2SeTe − EIn2Se3-Pup , (3)

EGa2SeTe/In2Se3-Pup EGa2SeTe EIn2Se3-Pup其中 ,    ,    和   分别表

示 Ga2SeTe/In2Se3-Pup 范德瓦耳斯异质结和原始

单 层 Ga2SeTe和 In2Se3-Pup 的 总 能 量 .  In2Se3-

Pup 表示电极化向上时的单层 In2Se3.

 3   计算结果与讨论

 3.1    Janus Ga2SeTe 单层和 In2Se3 单层的
几何结构和电子性质

首先分析二维 In2Se3 和 Janus Ga2SeTe的晶

体结构和电子性质, 已有研究证明这两种二维材料

的热力学和动力学稳定性 [35,48]. 图 1显示了二维

In2Se3 和 Ga2SeTe优化后的晶体结构和能带结构.

单层 In2Se3 和 Janus Ga2SeTe结构优化后的晶格

常数分别为 4.11 Å和 3.98 Å, 带隙值分别为 0.78 eV

和 1.194 eV. 由图 1(c)和 (d)可知, 单层 In2Se3 的

导带底 (CBM)位于布里渊区 G 点处 , 而价带顶

(VBM)位于布里渊区 G-M 路径上, 可知二维 In2Se3
是一种间接带隙半导体. 与二维 In2Se3 不同的是,

Janus Ga2SeTe是一种直接带隙半导体, 其导带底

和价带顶都位于布里渊区的 G 点处. 这两种材料

的晶格失配率小于 1%, 所以可以直接使用其原胞

来构建异质结构.

 3.2    Janus 二维硫化物异质结的稳定性和
光电特性

由于二维 Janus Ga2SeTe打破镜面对称性 ,

存在一定大小的内建电场, 而单层 In2Se3 由于中

心 Se原子层发生移动, 产生自发的面外电极化,

是一种铁电材料. 考虑到两种二维材料极化方向

的影响, 构建了 4种 Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦耳斯
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图  1    　 (a) 二维 Janus Ga2SeTe的俯视图 (上 )和侧视图 (下 ); (b) 二维 In2Se3 的俯视图 (上 )和侧视图 (下 ); (c) 二维 Janus

Ga2SeTe的能带结构图; (d) 二维 In2Se3 的能带结构图

Fig. 1. (a) Top view (upper) and side view (lower) of 2 D Janus Ga2SeTe; (b) top view (upper) and side view (lower) of 2 D In2Se3; (c) the

energy band structure diagram of two-dimensional Janus Ga2SeTe; (d) energy band structure diagram of two-dimensional In2Se3. 
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垂直异质结模型, 如图 2(a)—(d)所示. 4种异质结

采用高对称的堆叠模式: 顶部 Janus Ga2SeTe层

的 Ga原子位于底部二维 In2Se3 接触面处的 Se原

子之上. 当 In2Se3 极性向下时, 接触面为 Te原子
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图 2    4种堆叠构型　(a) AA1, (b) AA2, (c) AB1, (d) AB2结构侧视图 (上)及能带结构 (下), 其中绿色为 Ga2SeTe的贡献, 红色

为 In2Se3 的贡献; (e) 相应的布里渊区和高对称点; (f)Janus Ga2SeTe/In2Se3 异质结俯视图

Fig. 2. The structure side view (top) and band structure (bottom) of four stack configurations (a )AA1, (b) AA2, (c) AB1 and (d) AB2,

Green is the contribution of Ga2SeTe and red is In2Se3. (e) Corresponding Brillouin zones and points of high symmetry; (f) top view

of Janus Ga2SeTe/In2Se3 heterojunction. 
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的构型为 AA1, 接触面为 Se原子的构型为 AA2;

当 In2Se3 极性向下时, 接触面为 Te原子的构型为

AB1, 接触面为 Se原子的构型为 AB2. 为了检验

这 4种异质结构模型的能量稳定性, 对这 4种叠加

构型进行了基态能和结合能的计算. 表 1给出了

4种叠加构型的结合能和带隙, 结合能都为负且足

够大, 这意味着 4种叠加构型都是稳定的.
 
 

表 1    4种 Janus Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦耳斯异质结

的 Eb 和带隙 (Eg)

Table 1.    Eb and band gap (Eg)  of  four Janus Ga2SeTe/

In2Se3 Van der Waals heterojunctions.

AA1 AA2 AB1 AB2

Eb/eV –2.404 –2.380 –2.392 –2.367

Eg/eV 0.184 0.414 0.611 0.472
 
 

进一步计算了 4种构型异质结 (AA1, AA2,

AB1和 AB2)的投影能带结构, 如图 2所示. 4种

构型异质结的带隙分别为 0.184, 0.414, 0.611和

0.472 eV, 均小于原本的 Janus Ga2SeTe 和 In2Se3
单层的带隙, 其中导带底 (CBM)都位于布里渊区

G 点 , 价带顶 (VBM)都位于布里渊区 G-M 路径

上, 可知这 4种异质结构都是间接带隙半导体.

从 4种堆叠构型 (AA1, AA2, AB1和 AB2)的

能带结构图中可以看出, 由于二维 Janus Ga2SeTe

的极化强度较弱, 影响能带结构的主要因素是二维

In2Se3 的极化方向. 接下来绘制了4种Janus Ga2SeTe/

In2Se3 范德瓦耳斯异质结的能带对齐图进行进一

步分析, 如图 3所示. 从图 3可以看出, 当 In2Se3 极性

向下时, 即 AA1, AA2堆叠构型中 Janus Ga2SeTe

层的价带顶高于 In2Se3 层, 而 In2Se3 层的导带底

低于 Janus Ga2SeTe层, 因此 AA1, AA2堆叠构

型的 Ga2SeTe/In2Se3 异质结具有交错 II型能带排

列的性质. 而当 In2Se3 极性向上时, 即 AB1, AB2
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图 3    单层 Ga2SeTe、单层 In2Se3、 Janus Ga2SeTe/In2Se3 异质结　(a) AA1; (b) AA2; (c) AB1; (d) AB2堆叠构型的能带对齐图

Fig. 3. Band  alignment  of  single-layer  Ga2SeTe,  single-layer  In2Se3,  Janus  Ga2SeTe/In2Se3  heterojunction  (a)  AA1;  (b)  AA2;

(c) AB1; (d) AB2 stack configurations. 
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堆叠构型的 Ga2SeTe/In2Se3 异质结同样具有交错

II型能带排列, 不同的是在价带顶由 In2Se3层贡

献, 导带底由 Janus Ga2SeTe贡献. 这是由于 In2Se3
极性方向不同导致的. 当 In2Se3 极性向下时, 即

AA1, AA2堆叠构型, Janus Ga2SeTe层在 In2Se3
层势能高的一侧, 这就导致 Ga2SeTe层的势能比

In2Se3 层更高, 价带顶和导带底均高于 In2Se3 层,

从而形成的异质结价带顶由 Ga2SeTe层贡献, 导

带底由 In2Se3 层贡献. 当 In2Se3 极性向上时, 即AB1,

AB2堆叠构型, Janus Ga2SeTe层在 In2Se3层势能

低的一侧, 所得结果也就与极性向下时相反. 与能

带结构相比, 异质结的导带偏移∆EC(异质结中两

种材料导带底能量差)和价带偏移∆EV(异质结中

两种材料价带顶能量差)在器件设计中更为重要.

4种堆叠构型 (AA1, AA2, AB1和 AB2)的∆EC 分

别为 0.781, 0.625, 0.806和 0.767 eV, ∆EV 分别为

0.899,  0.594,  0.231和 0.463 eV. 在光的照射下 ,

Ga2SeTe和 In2Se3 层的价带中的一些电子都能被

光激发到相应的导带中. 异质结的 II型能带对齐

情况有利于光致电子-空穴对的分离, 进而延长激

子寿命. 在太阳光照射下, 异质结中出现光致电

子的材料为受体 , 出现光致空穴的材料为供体 ,

而 Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦耳斯异质结中的供体和

受体材料由二维 In2Se3 的极化方向决定. 这意味

着人为改变二维 In2Se3 的极化方向, 就可以改变

供体和受体的材料, 使得 Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦

耳斯异质结在太阳能电池的应用中有更优异的

表现.

异质结构的光吸收度如图 4所示, 结果表明与

原始的 Ga2SeTe单层和 In2Se3 单层相比 ,  4种

Ga2SeTe/In2Se3 异质结 (AA1, AA2, AB1和 AB2)

的光吸收度 A(E)从可见光区域到紫外光区域都有

明显的增强. 在可见光区域 4种异质结构的光学吸

收度最高达 25%, 在紫外光区域光学吸收度最高

达 35%. 特别是 AA1和 AB1堆叠构型具有比另两

种堆叠构型更强的层间作用, 在可见光区域都有一

个较明显的吸收峰, 增强的光吸收度表明Ga2SeTe/

In2Se3 范德瓦耳斯异质结比其原始的两种材料

更适用于光电器件 . Ga2SeTe单层、In2Se3 单层、

Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦耳斯异质结构 (AA1, AA2,

AB1和 AB2)的第一吸收峰分别约位于 1.22, 1.14,

0.73, 0.88, 1.05和 0.85 eV, 说明其光学间隙值与

电子间隙值基本吻合. 由于两层间的电子态杂化,

Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦耳斯异质结构的第一吸收

峰较孤立的 Ga2SeTe和 In2Se3 单层结构的第一吸

收峰发生了红移 . 上述结果表明基于 Ga2SeTe/

In2Se3 异质结的光伏器件能有效吸收更宽光谱的

太阳光, 具有较高的太阳能收集能力.

 3.3    Janus 二维硫化物异质结在应变和电
场调控下的电子结构与光学性质

已有的研究表明双轴应变是一种有效的调控

手段 [49], 可以调控二维 Janus  Ga2SeTe和二维

In2Se3 的电子结构, 虽然二者通过层间范德瓦耳斯

相互作用垂直堆叠形成异质结, 但较小的晶格失配

会产生轻微平面内应变, 这可能导致异质结的电子

结构和光学性质发生变化. 除了双轴应变, 外加电

场也是调节异质结电子性质和光学性质的有效方法[50].

实验中通常是通过静电门控产生的电场来调节器

件的性能.
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图 4    (a) Janus Ga2SeTe/In2Se3 异质结 AA1, AA2, AB1, AB2堆叠构型、单层 Ga2SeTe、单层 In2Se3 的光吸收度; (b) 局部放大图

Fig. 4. (a) The light absorption of  Janus Ga2SeTe/In2Se3 heterojunction AA1, AA2, AB1, AB2 stacking configuration,  monolayer

Ga2SeTe, monolayer In2Se3; (b) partial magnification. 
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工作中考虑了从–4%—+4%的双轴应变, 正

负号分别表示拉伸应变和压缩应变. 从图 5(b)可

以发现, 当双轴应变为–4%—+4%时, AB2叠加构

型保持为间接带隙半导体, 带隙从 0.557 eV单调

减小到 0.351 eV. 与 AB2叠加构型不同的是, AA2

叠加构型的带隙在施加同样大小的双轴应变过程

中先增大后减小, 如图 5(a)所示, 并且在 e = –1%

处带隙出现极大值 (0.482 eV), 此外在这个过程中

AA2叠加构型出现了直接—间接带隙跃迁, 在 e =

–1%处是直接带隙向间接带隙转变的地方.

为了进一步研究双轴应变对两种异质结的

能带结构造成的影响, 绘制了两种异质结在不同

应变情况下的投影能带图, 如图 5(c)和 (d)所示,

Ga2SeTe/In2Se3 异质结的两种堆叠构型 (AA2,

AB2)在施加–4%—+4%双轴应变范围内, VBM

和 CBM的贡献者没有发生变化, 这意味着两种叠

加构型中 Ga2SeTe和 In2Se3 两组分的 II型能带排

列保持不变, 再一次证实了能带排列主要受 In2Se3
极化方向的影响 . 当双轴应变为–4%—+4%时 ,

AA2叠加构型投影能带结构的变化显示导带底在

G 点处保持不变, 而 Ga2SeTe贡献的价带顶从 G 点

处转移到 G-M 路径处, 并且出现了明显的层间杂

化, 这是直接—间接带隙跃迁的根源. 而 AB2叠加

构型的带隙在上述过程中一直减小, 从投影能带结

构的变化可以看出这主要是 Ga2SeTe贡献的导带

底向下移动导致的.

以 AA2叠加构型为例详细分析双轴应变对异

质结电子结构的影响. 当异质结受到拉伸应变时,

导致 In2Se3 层原子轨道之间的作用增强, 极化强

度增大, 从 Ga2SeTe层转移到 In2Se3 层的电荷增

多, 从而 Ga2SeTe的能带相对向下移动, In2Se3 的

能带相对向上移动. 此外, 除了能带的相对移动,

施加应变过程还会导致层内材料带隙的变化, 比如

拉伸应变导致 Ga2SeTe的带隙减小, 这两方面的

因素共同造成异质结带隙变化, 导带能带偏移减

小. 相反的是, 压缩应变减小 In2Se3 层内的轨道间

的相互作用, 从而电荷从 Ga2SeTe层到 In2Se3 层

的转移趋势减缓, 再考虑到压缩应变引发的层内
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图 5    Janus Ga2SeTe/In2Se3 异质结　(a) AA2, (b) AB2堆叠构型CBM、VBM和带隙与双轴应变的函数关系图; 双轴应变下 (c) AA2,

(d) AB2堆叠构型的能带结构

Fig. 5. Function of Janus Ga2SeTe/In2Se3 heterojunction (a) AA2, (b) AB2 stacked configuration CBM, VBM and Band gap with

biaxial strain; band structure of (c) AA2, (d) AB2 stacked configuration under biaxial strain. 
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材料的带隙变化, 增大能带偏移, 从而减小带隙.

上述情况意味着双轴应变可以有效调制异质结的

电子性质.

此外 , 本项工作还研究了外加电场对 Janus

Ga2SeTe/In2Se3 范德瓦耳斯异质结构的影响. 电

场的正方向定义为 In2Se3 指向 Ga2SeTe的方向,

范围为–0.4  —+0.4 V/Å.  Janus  Ga2SeTe/In2Se3
异质结的两种堆叠构型 (AA2, AB2)在不同电场

下的带隙变化如图 6(a)和 (b)所示, 很明显外加电

场可以有效地调节两种异质结的带隙大小. 当外加

电场为–0.4—+0.4 V/Å时, AA2叠加构型的带隙

单调增大 , 从 0.195 eV增大到 0.714 eV. 相反的

是, AB2叠加构型的带隙在这一过程中从 0.859 eV

单调减小到 0.058 eV. 可以看出与双轴应变相比,

外加电场对这两种异质结带隙的影响要大得多.

图 6(c)和 (d)为两种异质结在不同电场条件下的

投影能带图, 两种异质结在–0.4—+0.4 V/Å的电

场下 II型能带排列保持不变. 虽然电场能有效调

节异质结带隙大小, 但两种叠加构型都没有出现直

接-间接带隙转变, 始终保持为间接带隙半导体.

AA2叠加构型的带隙在上述过程中一直增大, 这

主要是 In2Se3 贡献的导带底向上移动导致的. 对

于 AB2叠加构型而言, 正电场减小其带隙, 负电场

增大其带隙, 这与 Ga2SeTe在导带底的贡献密切

相关.

与双轴应变调控不同, 外加电场对两种异质结

的∆EC(异质结中两种材料导带底能量差)和∆EV
(异质结中两种材料价带顶能量差)都有较大的影

响, 从而对带隙的调控作用比较明显. 从投影能带

可以看出, 对于 AA2叠加构型而言, 正电场抑制

能带偏移, 负电场增强能带偏移, 而 AB2叠加构型

完全相反. 进一步探讨外加电场调控两种异质结构

模型的电子性质的物理起源, 从电偶极子和电荷转

移进行分析. Janus Ga2SeTe/In2Se3 中的电偶极子

包括本征偶极子和界面偶极子两部分, 其中本征偶

极子主要是由 In2Se3 层内在的电偶极子产生, 而

界面偶极子是由 Ga2SeTe/In2Se3 异质结中接触界

面上的电荷重新分布导致的. 对于 AA2叠加构型
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图 6    Janus Ga2SeTe/In2Se3 异质结　(a) AA2, (b) AB2堆叠构型CBM, VBM和带隙与外加电场的函数关系图, 外加电场下 (c) AA2,

(d) AB2堆叠构型的能带结构

Fig. 6. Function of Janus Ga2SeTe/In2Se3 heterojunction (a) AA2, (b) AB2 stacked configuration CBM, VBM and band gap with

external electric field, band structure of (c) AA2, (d) AB2 stacked configuration under external electric field. 
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而言, 当负电场作用于异质结时, 由于电场方向与

In2Se3 层相同 , 内建电场增强 , 驱使更多电荷从

Ga2SeTe层向 In2Se3 层转移, 从而 Ga2SeTe的能

带相对向下移动, In2Se3 的能带相对向上移动, 从

而导致带隙减小, 能带偏移增大的结果. 相反的是,

正电场与 In2Se3 层的内建电场方向相反, 减弱了

电荷从 Ga2SeTe层到 In2Se3 层的转移, 从而减小

带隙, 增大能带偏移. 而对于 AB2叠加构型而言,

In2Se3 层极化方向与 AA2构型的相反, 正负电场的

作用也就导致了与 AA2相反的结果. 这为利用外

加电场调制异质结的界面状态提供了实验可行性.

在–4%—+4%的应变范围内, 如图 7(a)和 (b)

所示, 与无应变情况相比, AA2, AB2两种堆叠构

型仍保持了高达 25%的高光吸收度和从可见光区

到紫外光区的宽吸收区. 当入射光子能量为 3.1 eV

时, AA2和 AB2两种堆叠构型在–4%应变情况下

都出现了一个明显的吸收峰, 说明在短波长可见光

区域对两种堆叠构型施加压缩应变可以获得更高

的光吸收度. 这意味着即使在器件设计中出现晶格

失配引起的面内应变, Ga2SeTe/In2Se3 异质结的这

两种构型也具有优异的电子和光学性能. 从图 7(c)

和 (d)可以看出, 两种异质结的高光吸收度 A(E)

对外加电场并不敏感, 在可见光区域没有明显增

大, 但仍维持在 25%以上的较高水平. 随着外加电

场从 –0.4 V/Å增大到 0 V/Å再增大到 0.4 V/Å,

AA2堆叠构型的第一吸收峰分别约位于入射光子

能量为 0.62, 0.89和 0.99 eV处, 其光学间隙值与

电子间隙值比较吻合, 说明这几个吸收峰主要与层

间耦合有关.

 4   结　论

本文研究了 Janus二维硫化物异质结的电子

结构和光学性质以及双轴应变和外加电场对它

的影响 . 异质结组分材料选用晶格失配率非常

小的二维 Janus Ga2SeTe和二维 In2Se3, 基于二

维 Janus Ga2SeTe和二维 In2Se3 的内建电场构建
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图  7    双轴应变为–4%, 0%, 4%下 Janus Ga2SeTe/In2Se3 异质结　(a) AA2, (b) AB2堆叠构型的光吸收度 ; 外加电场为–0.4, 0,

0.4 V/Å下 Ga2SeTe/In2Se3 异质结 (c) AA2, (d) AB2堆叠构型的光吸收度

Fig. 7. The light absorption of Janus Ga2SeTe/In2Se3 heterojunction (a) AA2, (b) AB2 stack configuration under biaxial strain of

–4%,  0% and  4%.  The  optical  absorption  of  Ga2SeTe/In2Se3  heterojunction  (c)  AA2,  (d)  AB2 stack  configuration  under  applied

electric field of –0.4, 0, 0.4 V/Å. 
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了四种堆叠构型的异质结构 , 这类异质结结构

稳定 , 相比组分材料表现出更优异的光学性质 ,

组分材料中的二维 In2Se3 的内建电场决定了能

带结构和能带对齐 . 在双轴应变作用下 ,  Janus

Ga2SeTe/In2Se3 异质结的电子结构和光学性质发

生了明显变化, 压缩应变作用下的异质结在可见光

波长较短区域表现出更优异的光吸收能力 ,

AA2堆叠构型出现了直接-间接带隙跃迁, 双轴应

变影响此类异质结的电子结构主要体现在不同材

料层间的电荷转移和层内组分材料本身电子结构

的变化. 外加电场作用下, 此类异质结仍表现出优

异的光学性质, 外加电场主要影响了异质结中接触

界面上的电荷分布 , 从而实现 Janus  Ga2SeTe/

In2Se3 异质结电子结构的有效调控.
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Abstract

Stacking two-dimensional materials into heterogeneous structures is an effective strategy to regulate their

physical properties and enrich their applications in modern nanoelectronics. The electronic structure and optical

properties of a new two-dimensional Janus Ga2SeTe/In2Se3 heterojunction with four stacked configurations are

investigated by first principles calculations.  The heterojunction of the four configurations is  an indirect band-

gap  semiconductor  with  a  type-II  band  structure,  and  the  photoelectron  donor  and  acceptor  materials  are

determined  by  the  polarization  direction  of  two-dimensional  In2Se3.  The  light  absorption  rises  to  25% in  the

visible  region,  which  is  conducive  to  the  effective  utilization  of  the  solar  visible  light.  The  biaxial  strain  can

induce direct-indirect bandgap transition, and the applied electric field can effectively regulate the bandgap of

heterogeneous structure. The bandgap of AA2 configuration increases monotonically from 0.195 eV to 0.714 eV,

but  that  of  AB2  configuration  decreases  monotonically  from  0.859  eV  to  0.058  eV.  The  band  of  the

heterojunction  always  maintains  the  type-II  structure  under  the  two  kinds  of  configurations.  The

heterojunctions  under  compressive  strain  show  better  light  absorption  capability  in  the  visible  region  with

shorter wavelength. These results reveal the regulatory mechanism of the Janus Ga2SeTe/In2Se3 van der Waals

heterojunction electronic structure and provide theoretical guidance in designing novel optoelectronic devices.
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