
 

专题: 二维材料与未来信息器件

基于单层交错磁体实现巨大的谷极化效应*
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稳定且显著的谷极化效应是谷自由度在谷电子器件中应用的关键. 基于第一性原理计算, 本文发现单层

交错磁体 V2Se2O在单轴应变下的谷极化效应关联磁性原子 V之间的净磁矩, 提出了实现巨大谷极化效应的

两种策略. 其一, 利用 Cr原子替换 V2Se2O单层中的一个 V原子形成亚铁磁单层 VCrSe2O, 使磁性原子之间

的净磁矩足够大, 实现巨大的谷极化效应. 通过在 a 轴或 b 轴方向施加单轴应变能显著地提升谷极化值, 且谷

极化值与磁性原子之间的净磁矩呈近线性关系. 其二, 构建 V2Se2O单层和 a-SnO单层的范德瓦耳斯异质结,

镜面对称破缺的堆垛方式使 V原子之间出现净磁矩, 从而实现显著的谷极化效应. 通过压缩异质结的层间距

离可以引起 V原子之间净磁矩的增加, 能将谷极化值提升至近 400 meV. 本工作在单层交错磁体的基础上提

出了实现巨大谷极化的两种策略, 为基于交错磁体构筑的亚铁磁单层和异质结材料在谷电子学领域的应用

提供理论指导.
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 1   引　言

随着现代电子器件正在朝着小型化和集成化

的方向发展, 传统半导体器件由于尺寸微缩带来的

不可规避的量子效应, 以及电荷传输带来的能耗

高、散热难等问题日渐突出. 类似于传统的电荷、

自旋自由度, 谷自由度作为信息的新型载体, 能够

将电子在不同能谷的占据状态用于编码信息, 使得

数据的存储、传输和处理无需涉及电荷流, 从而为

后摩尔时代半导体器件和谷电子器件的发展开辟

新途径 [1,2].

体系具有谷极化效应是谷自由度应用的前提.

谷极化可表示为不同能谷之间的能量差, 即
 

∆Ev(c) = EK
v(c) − EK′

v(c), (1)

K K ′其中 v和 c分别表示导带和价带 ;    和   分别

标记两个谷点. 探寻具有巨大谷极化效应的谷材

料并探究谷极化的形成机理一直以来都是谷自由

度得以应用的关键 [3]. 非磁性过渡金属二硫化物

(MoS2 和WSe2 等)由于其破缺的空间反演对称性

和较大的自旋轨道耦合 (spin-orbital  coupling,

SOC)效应使得不同谷点处出现大的自旋劈裂, 从

而引起人们广泛的关注 [4,5]. 然而, 时间反演对称的

保护使不同能谷之间的能量简并 [6]. 目前, 一些外

界手段, 如外加磁场 [6–9]、磁性原子掺杂 [10,11]、磁近
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邻效应 [12–15]、圆偏振光激发 [16–18] 等方法用于消除

谷间简并, 从而形成有利于谷自由度应用的谷极化

特征. 但是这些外界手段实施条件苛刻, 使得人们

期待寻找一种具有大谷极化的本征谷材料. 2016年,

Tong等 [19] 在铁磁性过渡金属二硫化物 2H-VSe2
中发现由垂直磁化强度在 SOC下自发形成谷极化

的现象, 并首次提出了铁谷性的概念. 铁谷材料的

哈密顿量可以表示为 

Ĥ (k) = Ĥ0 (k) + ĤSOC (k) + Ĥex (k) , (2)

ĤSOC (k) Ĥex (k)其中  表示 SOC项的哈密顿量;    表

示本征磁交换相互作用的哈密顿量. 铁谷材料具有

内禀破缺的空间和时间反演对称性, 在合适的载流

子掺杂和面内电场下会出现反常谷霍尔效应, 更有

利于谷自由度的利用 [19–24]. 至此, 一系列的二维铁

磁和反铁磁材料被证明具有铁谷性 [25–29]. 然而, 一

般铁谷材料需要依靠 SOC形成谷极化, 而 SOC诱

发的谷极化值不会很大, 大部分低于 100 meV[30,31],

寻找大谷极化值的谷材料仍然是谷电子学领域的

研究热点.

最近, 融合铁磁体和反铁磁体优势的新型共线

磁性材料-交错磁体 [32–36] 被人们所关注. 交错磁体

具有类似反铁磁体补偿的反平行磁序, 而其特有的

旋转对称和不同子晶格的镜面对称, 以及破缺的时

间反演对称使具有能谷的交错磁体在谷点处存在

由晶体对称性而非常规时间反演对称引起的自旋-

谷锁定现象 [37], 效果等同于非磁性谷材料在时间

反演对称保护下由 SOC诱发的自旋劈裂现象. 值得

注意的是, 交错磁体中存在的巨大自旋劈裂可比

SOC 诱发的自旋劈裂值大一个量级 [38]. 目前, 许多

的单层交错磁性半导体及谷相关的物理特性相继

在理论上被预测 [37,39–47]. 研究表明, 大多数单层交

错磁性半导体具有单轴应变诱发的非 SOC谷极化

效应, 且谷极化值随单轴应变呈近线性增长, 在–5%

的单轴应变下能产生显著的谷极化 (>100 meV),

该现象称之为压谷效应 [37]. 交错磁体中的压谷效

应打破了常规铁谷材料中需要考虑 SOC产生谷极

化的前提条件, 通过施加单轴应力打破相应的晶体

对称性即可出现谷极化效应 [37,39–45]. 那么除了单轴

应变, 我们自然地会想到是否还有其他打破交错磁

体中晶体对称性的策略?

本文通过替换磁性原子和构建范德瓦耳斯异

质结的方法, 来打破交错磁体中不同磁性原子之间

的镜面对称. 通过第一性原理计算发现单轴应变能

改变 V2Se2O单层中磁性原子之间的净磁矩, 并伴

随着谷极化的变化. 基于谷极化值与净磁矩之间存

在的关联, 采用 Cr原子替换 V2Se2O单层中的一个

V原子, 使磁性原子之间形成大的净磁矩. 计算发

现 VCrSe2O单层为亚铁磁半导体, 无需考虑 SOC

即可出现巨大的谷极化, 类似于单层交错磁体中的

压谷效应 [37,39]. 分别在 VCrSe2O单层的 a 轴和 b

轴施加单轴应力时, 发现拉伸 a 轴和压缩 b 轴能明

显地增加谷极化的大小, 并伴随着磁性原子之间净

磁矩的变化. 另一种改变 V2Se2O单层中 V原子之

间净磁矩的策略是构建范德瓦耳斯异质结, 我们发

现 V2Se2O单层和 a-SnO单层构建的异质结中, 破

坏镜面对称的堆垛结构能改变 V原子之间的净磁

矩, 从而形成显著的谷极化. 通过控制层间距离的

变化, 发现压缩层间距离能同时增大净磁矩和谷极

化的大小,  在压缩 0.5 Å时 ,  谷极化大小达到近

400 meV. 该工作在单层交错磁体的基础上提出了

实现巨大谷极化的两种策略, 为基于交错磁体构筑

的亚铁磁单层和异质结材料在谷电子学领域的应

用提供理论指导.

 2   研究方法

×

×
×

× ×
× ×

本工作采用基于密度泛函理论的 VASP (Vienna

ab initio simulation package)[48] 计算软件包完成.

其中采用投影缀加平面波方法 [49] 和基于广义梯

度近似的 Perdew-Burke-Ernzerhof  (PBE)交换

关联泛函 [50]. 计算统一采用 560 eV的平面波截断

能, 垂直于二维平面的方向采用大于 15 Å的真空

层来避免层间相互作用对计算结果的影响. 结构优

化和自洽计算的能量收敛标准统一为 1  10–7 eV,

每个原子上力的收敛阈值统一为 0.005 eV/Å. 对

于 K 网格的选取, 计算 V2Se2O单层时, 采用 25 

25  1以 G 点为中心的 Monkhorst-Pack方法. 计

算 VCrSe2O单层时 ,  采用 24  25  1的 K 点网

格. 计算 V2Se2O/SnO异质结时, 采用 25  25  1

的 K 点网格. 除此之外, 为了进一步考虑 V, Cr原

子 d电子的强关联效应, 计算统一采用 PBE+U

的方法 [51], 其中 V的 Ueff 设为 4 eV[39], Cr的 Ueff
设为 3.55 eV[41,42].  同时使用 DFT-D3方法 [52] 修

正 V2Se2O/SnO异质结中的层间范德瓦耳斯相互

作用.
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 3   结果与讨论

Mϕ

∆M (V1 − V2)

V2Se2O单层是一种典型的二维交错磁体 [37],

具有 P4/mmm 空间群, 晶体结构如图 1(a)所示.

由于 V2Se2O单层是平面内晶格常数 a =  b =

4.044 Å的四方晶系, 因而不同子晶格具有沿对角

线方向的垂直镜面对称, 如图 1(a)和图 1(b)中的

镜面  所示. 除了镜面对称, V2Se2O单层还具有

独特的旋转对称, 这也是交错磁体区别于反铁磁体

的显著特征 [32,33]. 从图 1(c)的两个 V原子的局部

结构中可以看出, V位于畸变八面体的中心, 且两

个 V原子具有镜面对称. 定义 V原子之间的净磁

矩  为
 

∆M (V1 − V2) = |MV1
| − |MV2

| . (3)

∆M(V1 − V2)

∆Ec(v)

第一性原理计算结果表明 V2Se2O单层的

 为零. 从图 1(d)的能带图中可以看

出 M-X-G-Y-M 高对称路径上具有自旋劈裂的能带

特性, 整个体系为直接带隙半导体, 带隙值 Eg =

0.738 eV. 前人从理论上论证了 V2Se2O单层具有

单轴应变诱发的显著谷极化效应, 且该谷极化无需

考虑 SOC效应, 只需施加 a 轴 (或 b 轴)方向的单

轴应变 (图 1(e)), 即可出现谷极化现象, 该现象称

为压谷效应 [37]. 我们统一定义具有四方晶系的单

层交错磁体的谷极化值  的计算公式:
 

∆Ec(v) = Ec(v) (X)− Ec(v) (Y ) , (4)
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图 1    V2Se2O单层的几何结构和能带结构, 以及谷极化、净磁矩和沿 a 轴方向的单轴应变三者之间的关系　(a) V2Se2O单层的

晶体结构, 其中垂直方向的灰色平面为不同子晶格沿对角线方向的镜面对称平面   ; (b) V2Se2O单层的俯视图, 其中黑色虚线

框表示原胞, 灰色虚线为沿对角线方向的镜面   ; (c) 两个 V原子的局域八面体结构, 其中 xyz 为其中一个 V原子的八面体局

域坐标; (d) PBE+U (U = 4 eV)计算的自旋分解的能带结构, 其中内嵌图为第一布里渊区中的高对称点路径; (e) 沿 a 轴方向的

单轴应变示意图;  (f)  UVB的谷极化和 V原子之间的净磁矩   随 a 轴应变的变化 ,  其中内嵌图为谷极化随

 的变化图

Mϕ

Mϕ

∆M (V1 − V2)

∆M (V1 − V2)

Fig. 1. Geometric and band structures of the V2Se2O monolayer, and the relationship among valley polarization, net magnetic mo-

ment, and uniaxial strain along the a-axis direction: (a) Crystal structure of monolayer V2Se2O, where the gray planes in the vertic-

al  direction  represent  the  mirror  symmetry  planes      of  different  sublattices  along  the  diagonal  direction;  (b)  top  view of  the

monolayer V2Se2O, where the black dashed box indicates the unit cell, and the gray dashed lines represent the mirror planes   

along the diagonal direction; (c) local octahedral structure of two V atoms, where xyz represent the local octahedral coordinates of

one V atom; (d) spin-polarized band structure calculated by PBE + U (U = 4 eV), where the inset shows the high-symmetry points

and paths in the first Brillouin zone; (e) schematic illustration of uniaxial strain along the a-axis; (f) valley polarization of UVB and

the net magnetic moment     between V atoms as a function of a-axis strain, where the inset shows the variation of

valley polarization with   .
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∆M(V1 − V2) ∆M(V1 − V2)

∆M(V1 − V2)

其中 c和 v分别表示最低导带 (lowermost conduc-

tion band, LCB)和最高价带 (uppermost valence

band, UVB), X 和 Y 标记高对称路径上的两个谷

点, 如图 1(d)的内嵌图所示. 第一性原理计算结果

表明, 沿 a 轴施加近 5%的压缩应变可使 V2Se2O

单层中的 UVB产生大小为 85.203 meV的谷极化.

有趣的是, 通过计算发现, 虽然 V2Se2O单层中的

总磁矩不随单轴应变的变化而变化, 但是单轴应变

会改变  , 使得   随单轴

应变呈线性变化, 如图 1(f)蓝色线所示. 因而, UVB

的谷极化值随  的变化趋势与其随单

轴应变的变化趋势一致, 如图 1(f)的内嵌图所示.

从该现象中, 我们可以归纳出单轴应变对谷极化的

调控能力会反映在交错磁体中磁性原子之间净磁

矩随应变的变化上, 这也就为单层交错磁体中谷极

化的调控提供了一种新的思路, 即通过外界手段来

改变磁性原子之间的净磁矩.

∆M(V1 − V2)

∆M(V1 − V2)

∆M(V1 − V2)

Ef

前人的研究结果表明 [37], 压谷效应的产生源

于单轴应变使 V2Se2O单层的镜面对称破缺. 我们

发现单轴应变对谷极化的调控间接地反映在

 的变化上. 单轴应变作为一种调控

手段可改变  , 并伴随着谷极化的形

成. 我们自然地会想到可通过元素替换的策略替换

掉 V2Se2O单层中的一个 V原子, 既能打破不同子

晶格的镜面对称, 又能使磁性原子之间出现大的净

磁矩. 基于 V2Se2O单层在单轴压缩应变下, 谷极

化的大小随  的大小增加而增大的变

化趋势, 我们推断通过磁性原子 1∶1比例替换的方

法能使替换后的体系产生显著的谷极化效应. 我们

分别测试了与 V原子同族和不同族之间的元素替

换, 发现 Cr原子通过 1∶1比例替换掉 V2Se2O单

层中的一个 V原子形成的 VCrSe2O单层具有稳定

的几何结构. 首先, 采用第一性原理计算 VCrSe2O

单层的形成能  . 形成能的计算公式为 

Ef = (EVCrSe2O − µV − µCr − 2× µSe − µO) /5,

EVCrSe2O µV

µCr

µSe

µO

其中  为单层 VCrSe2O的能量,    为体心

立方 V单晶中 V的化学势、  为体心立方 Cr单

晶中 Cr的化学势、   为三方晶系 Se单晶中 Se

的化学势、   为 O2 分子中 O的化学势. 计算得

到的 VCrSe2O的形成能为–1.677 eV,  是 CrWI6
单层形成能 (–0.474)的近 4倍, CrWGe2Te6 单层

(–0.216 eV)的近 8倍 [53]. 其中, 形成能计算结果的

×

Mϕ

负值表明其为放热反应, 在实验上更有利于化合物

的稳定形成. 同时, 我们列举了在 VCrSe2O单层

的 2  2超胞中, V和 Cr原子以 1∶1比例可能存

在的 6种不同位点替换结构, 如图 2(a)所示. 同

时, 计算出了这 6种结构的相对能量, 如图 2(b)所

示. 可以看出 P1替换结构对应的能量最低, 且相

比于其他结构, 每一个化学式单元的能量差至少有

120 meV, 比 CrWI6 和 CrWGe2Te6 单层不同替换

位点的能量差要大近 4倍 [53]. 图 2(c)为 VCrSe2O

单层 P1结构的俯视图和侧视图, 由于晶格常数

a ≠ b, 镜面对称   破缺, 理论上能产生无需考

虑 SOC效应的显著谷极化现象.

dz2 dx2−y2

dxz dyz

首先分析 VCrSe2O单层 P1结构的稳定性 ,

图 2(d)中无虚频的声子谱表明 VCrSe2O单层具

有动力学稳定性, 图 2(e)为 300 K下的从头算分

子动力学 (ab initio molecular dynamics, AIMD)

模拟结果, 从图中可以看出 VCrSe2O单层在 6 ps

时间内依然能保持结构不变形, 从而具有热力学稳

定性. 以上分析使得 VCrSe2O单层在实验上具有合

成的可能. 第一性原理计算结果表明 V原子的局域

磁矩为 2.093μB,  Cr原子的局域磁矩为–3.263μB,
两者的局域磁矩朝相反的方向. 整个体系具有–1μB
的净磁矩, 这种亚铁磁结构比铁磁结构的能量要

低 388.427 meV, 表明 VCrSe2O单层的磁基态为

亚铁磁态. 从 V原子近 2μB 的局域磁矩和 Cr原子

近–3μB 的局域磁矩可以看出, VCrSe2O单层类似

于 V2Se2O单层, V原子和 Cr原子各失三个电子,

V原子由 3d34s2 变为 3d2 的电子结构, Cr原子由

3d54s1 变为 3d3 的电子结构. 由于是 Cr原子替换

V2Se2O单层中的一个 V原子, 所以 VCrSe2O单

层中的 V和 Cr原子都处于局域八面体中, 类似于

图 1(c). 正八面体结构能使 5个 d轨道劈裂成二重

简并的 eg 和能量更低的三重简并 t2g. 又由于 V原

子周围的 4个 Se原子和两个 O原子形成的局域

八面体中, V—O键比 V—Se键短 0.655 Å. Cr原

子周围的 4个 Se原子和两个 O原子形成的局域

八面体中,  Cr—O键比 Cr—Se键短 0.576 Å. 以

V原子和 4个 Se原子构建 xy 平面, V—O键方向

为 z 轴, 形成类似于图 1(c)中的虚线局域坐标, 所

以 V和 Cr构成的局域畸变八面体相当于正八面

体沿 z 轴方向压缩形成的. 晶体场的最终结果导致

二重简并的 eg 劈裂成   和能量更低的   轨

道, 三重简并的 t2g 劈裂成二重简并的   ,    和
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dxy

dxy dxz dyz

dxy dxz dyz

能量更低的  轨道, 示意图如图 2(f)所示. 对于

V原子, 两个自旋向上的 d 电子根据泡利不相容原

理和洪特定则填充  和  (  )轨道, 形成高自

旋态, 贡献 2μB 的局域磁矩. 对于 Cr原子, 三个自

旋向下的 d电子填充  ,   和  轨道, 形成高

自旋态并贡献–3μB 的局域磁矩. 最终的结果使得

VCrSe2O单层为总磁矩为–1μB 的亚铁磁体.

VCrSe2O单层的自旋密度图如图 3(a)和图 3(b)

所示, V原子和 Cr原子的自旋密度不再具有镜面

对称和旋转对称, 两者自旋密度的符号正好相反,

且 Cr原子自旋密度的大小大于 V原子自旋密度

的大小, 正好符合第一性原理的计算结果. VCrSe2O

单层的自旋极化能带图如图 3(c)所示 ,  很明显

VCrSe2O单层为间接带隙的亚铁磁半导体, 带隙

值为 632.137 meV. 并且UVB在高对称点X 和Y 处

存在巨大的谷极化, 谷极化值达到 161.824 meV,

是 V2Se2O单层在 5%单轴压缩应变下谷极化值的

近 2倍. 图 3(d)计算了 SOC对能带的微扰, 相比

于对称性破缺诱发的巨大谷极化, SOC对谷极化

的影响非常微小, 在后续谷极化的调控中, 我们忽

略 SOC对谷极化的影响. 通过元素分解的能带结

构发现 (图 3(e)和图 3(f)), X 谷点处的电子态是由

自旋向上的 V原子和自旋向上 Se原子贡献, 而

Y 谷点处的电子态是由自旋向下的 Cr原子和自旋

向下的 Se原子贡献, 因而 V原子和 Cr原子之间

的净磁矩能影响到谷极化的大小.

∆M (V− Cr)

类似于 V2Se2O单层, 单轴应变依然可以作为

一种调控手段用来调控 VCrSe2O单层中的谷极化

值. 首先定义 VCrSe2O单层中 V原子和 Cr原子

之间的净磁矩  为 

∆M (V− Cr) = |MV| − |MCr| . (5)

∆M (V− Cr)
通过第一性原理分别计算了VCrSe2O单层沿 a 轴和

b 轴在–5%—5%单轴应变下谷极化和 

的变化情况, 计算结果如图 4(a)和图 4(d)所示.

 

V

Se

O

Cr











P4 P5 P6

0

5

10

15

20

F
re

q
u
e
n
c
y
/
T

H
z

(d)

      0 1000 2000 3000 4000 5000 6000
-768

-766

-764

-762

-760

-758

E
n
e
rg

y
/
e
V

Time/fs

300 K
(e)

0

100

200

300

400

500(b)

E
n
e
rg

y
/
m

e
V

P1 P2 P3 P4 P5 P6

VCrSe2O

Cr3+

V3+

3d2

3d3

d2

d2

d2-2

d2-2

d, d

d, d

d

d

g

g

2g

2g

(f)

P1 P2 P3

V

Cr

(a) (c)
()

Mϕ

图 2    VCrSe2O单层的稳定性分析和电子排列示意图　(a) 在 VCrSe2O单层的 2×2超胞中, V和 Cr原子以 1∶1比例可能存在的

不同位点替换结构, 图中只标记出了 V和 Cr原子 ; (b) 不同替换结构的相对能量 , 其中 P1—P6对应图 (a)中的 6种结构 , 以

P1结构的能量作为参考点; (c) VCrSe2O单层 P1结构的俯视图和侧视图, 其中灰色虚线为不同子晶格沿对角线方向的垂直镜面

 , 此时镜面对称破缺; (d) VCrSe2O单层的声子谱; (e) VCrSe2O单层在 300 K下的 AIMD; (f) 磁性原子 V和 Cr在局域畸变八

面体下的能级分布和电子排列

Mϕ

Fig. 2. Stability  analysis  and  schematic  electronic  configuration  of  the  monolayer  VCrSe2O:  (a)  Different  substitution  configura-

tions in a 2×2 supercell of the VCrSe2O monolayer, where V and Cr atoms are located at different sites with a 1∶1 ratio, only V

and Cr atoms are labeled; (b) relative energies of the different substitution configurations, where P1–P6 correspond to the six struc-

tures in panel (a), with the energy of the P1 structure taken as the reference; (c) top and side views of the P1 structure of monolay-

er VCrSe2O, where the gray dashed lines represent the vertical mirror planes    of different sublattices along the diagonal direc-

tion, here the mirror symmetry is broken; (d) phonon spectrum of the monolayer VCrSe2O; (e) AIMD simulation of the monolayer

VCrSe2O at 300 K; (f) distribution of energy levels and electrons of the magnetic atoms V and Cr in the local distorted octahedra.
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∆M (V− Cr)

∆M (V− Cr)

从图 4(a)中的红色线可以看出 a 轴压缩应变降低

谷极化值, 拉伸应变先缓慢增加谷极化值, 在 3%

以后趋于平稳. 从图 4(a)中的蓝色线可以看出, 除

了 3%以后的拉伸应变,   随应变趋于

近线性变化. 从图 4(a)中可以总结出 VCrSe2O单

层中 UVB的谷极化随  的大小增加而

增加, 变化趋势类似于 V2Se2O单层中单轴应变下

的情况. 我们分别画出了沿 a 轴压缩 5%和拉伸 5%

情况下的能带图, 如图 4(b)和图 4(c)所示. 5%的

压缩应变使谷极化值降低到 85.798 meV, 5%的拉

伸应变能使谷极化值增大到 177.755 meV, 但此时

价带的极大值点并不在 X 和 Y 高对称点上, 不利

于谷极化的应用.

∆M (V− Cr)

∆M (V− Cr)

∆M (V− Cr)

图 4(d)显示了 b 轴应变对 UVB的谷极化和

 的影响, 可以看出压缩应变能明显增

大谷极化值, 拉伸应变降低谷极化值.  

与单轴应变仍成近线性关系. 不同于 a 轴应变的情

况, b 轴应变诱发的谷极化值随   的大

小增加而减少. 这可以从 a 轴和 b 轴之间的相对比

例变化来解释, 在 V2Se2O单层中, 单轴压缩或者

拉伸都提高了 a 轴和 b 轴之间的相对比例, 相应地

增大了谷极化值. 而对于 VCrSe2O单层来说, a 轴

和 b 轴的晶格常数分别为 4.099 Å和 4.010 Å, a 轴

拉伸提高了 a 轴和 b 轴之间的相对比例, 产生了更

大的谷极化. 类似地, 当沿 b 轴压缩时, a 轴和 b 轴

之间的相对比例提高, 因而诱发更大的谷极化值.

沿 b 轴 5%的压缩应变对应的自旋极化能带结构

如图 4(e)所示, 此时的谷极化值达到 268.016 meV.

5%的拉伸应变的能带图如图 4(f)所示, 此时的谷

极化值降低为 114.33 meV. 有趣的是, 沿 b 轴 5%

的拉伸应变使得价带上 G-X 和 G-Y 高对称路径上

的两个谷点更为突出, 计算结果表明, 谷间的能量

差达到了 28.636 meV. 因而, 在沿 b 轴 5%的拉伸

应变下, VCrSe2O单层中出现双谷极化效应, 这点

明显不同于常规的谷极化体系, 从而使得 VCrSe2O

单层在谷电子学领域具有特殊的应用价值.

为了打破交错磁体中不同子晶格的镜面对称,

并使不同磁性原子之间出现净磁矩, 另一种可行的
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图 3    VCrSe2O单层的电子结构和轨道分布　(a) VCrSe2O单层的自旋密度俯视图和 (b)侧视图 , 其中等值面设为  0.05 e/Å3;

(c) 自旋分解的能带结构和 (d) SOC微扰后的能带结构 , 其中磁化强度 M 平行于 c 轴 , 黄色字体标记出了 UVB的谷极化值 ;

(e) V原子和 Cr原子贡献的能带成分, 其中圆圈的大小表示权重; (f) Se原子贡献的能带成分

Fig. 3. Electronic structure and orbital distribution of the VCrSe2O monolayer: (a) Top view and (b) side view of spin density of

monolayer VCrSe2O, where the isosurface is set to 0.05 e/Å3; (c) spin-resolved band structure and (d) SOC-perturbated band struc-

ture, where the magnetization M is parallel to c-axis and the value of valley polarization of the UVB is marked in yellow; (e) contri-

butions of V and Cr atoms on band structure, where the size of the circles indicates the weight; (f) contributions of Se atoms on

band structure.
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策略是构建范德瓦耳斯异质结 [54], 通过控制层间

的堆垛方式来改变不同磁性原子的局域环境, 同时

伴随着镜面对称的破缺, 从而产生显著的谷极化效

应. 通过研究发现, a-SnO单层具有与 V2Se2O单

层同样的四方晶系 [55], 它们单胞的晶格失配率在

5%左右, 因而可以形成稳定的异质结构. 通过控制

a-SnO中上层 Sn原子的位置, 我们构建了 3种具

有高对称性的堆垛结构, 分别为上层 Sn原子位于

V2Se2O单层的 O原子下面, 得到的堆垛结构命名

为 VSH1 (van der Waals stacked heterojunctions

1); 上层的 Sn原子位于 Se原子下面, 命名为VSH2;

上层的 Sn原子位于 V原子下面, 命名为 VSH3. 这

三种堆垛结构的基态对应的俯视图和侧视图如

图 5所示. 计算发现 VSH1为最稳定的堆垛结构.

相比之下, VSH2的能量比VSH1高出 19.878 meV,

VSH3的能量与 VSH2近似. 我们计算了三种堆垛

情况的能带图和层分解的能带结构, 如图 6所示.

计算发现 VSH1和 VSH2并无谷极化现象的出现,

主要原因在于这两种堆垛方式没有破坏不同子晶

格的镜面对称, 如图 6(a)和图 6(b)所示. 有趣的

是, 通过层分解的能带结构 (图 6(d), (e)), 发现完

全由 a-SnO层贡献的能带结构在高对称路径 M-

X-G-Y-M 上出现较小的自旋劈裂. 我们可以总结

为非磁体系 a-SnO单层与交错磁体 V2Se2O单层

形成异质结时, 由于 V2Se2O单层的磁近邻效应,

使得非磁性体系 a-SnO层出现自旋劈裂, 从而具

有交错磁性.

∆M (V1 − V2)

VSH3不同于VSH1和VSH2, 由于两个V原子

所处的局域环境不一致, 导致 a 轴和 b 轴方向的晶

格常数存在差异, 分别为 a = 3.975 Å, b = 3.989 Å.

镜面对称破缺必然使得  不为零, 因

而产生显著的谷极化现象. 如图 6(c)和图 6(f)所示,

第一性原理计算的能带图和层分解的能带结构表明

在 VSH3中, 由于 a-SnO与 V2Se2O单层特殊的堆

垛方式, 使得V2Se2O单层贡献的能带中出现显著的

谷极化现象, LCB的谷极化大小达到 99.463 meV.

∆M (V1 − V2)

理论上, 通过控制异质结的层间距离可以有效

地调控异质结的电子状态, 并反映在能带结构的变

化上 [56]. 本文通过第一性原理计算了 VSH3中的

谷极化和  随层间距离的变化 ,  如

图 7(a)所示. 计算发现 VSH3平衡状态下的层间

距离 d0 = 3.016 Å (图 5(f)). 降低层间距离能显著
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图 4    VCrSe2O单层沿 a 轴和 b 轴应变下的谷极化、净磁矩和能带结构　(a), (d) VCrSe2O单层沿 a 轴和 b 轴应变下, UVB的谷

极化和   随单轴应变的变化; (b), (e) a 轴和 b 轴在–5%压缩应变下自旋分解的能带结构; (c), (f) a 轴和 b 轴在 5%拉

伸应变下自旋分解的能带结构. 能带图中用黄色字体分别标记出了对应单轴应变下的谷极化值

∆M (V− Cr)
Fig. 4. Valley polarization, net magnetic moment and band structure of VCrSe2O monolayer under uniaxial strain along a-axis and

b-axis directions: (a), (d) Variation of valley polarization of the UVB and     with uniaxial strain along the a-axis and

b-axis, respectively, for the monolayer VCrSe2O; (b), (e) the spin-resolved band structures under –5% compressive strain along the

a-axis and b-axis, respectively; (c), (f) the spin-resolved band structures under 5% tensile strain along the a-axis and b-axis, respect-

ively. On the band structures, the values of valley polarization corresponding to the relevant uniaxial strains are marked in yellow.
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地提高 V2Se2O层的谷极化值, 在 d0 – 0.3 Å时, 谷

极化大小达到 220.804 meV, 此时 V2Se2O层的能

带和 SnO层的能带并无交叠, 如图 7(b)所示. 在

d0 – 0.5 Å时, 谷极化大小达到巨大的 379.189 meV.

虽然此时 V2Se2O层的能带和 SnO层的能带存在

交叠, 但通过层分解的能带结构发现谷点处的能带

主要由 V2Se2O层贡献, 因而谷极化来自上层的交

错磁体 V2Se2O层. 增大层间距离会降低谷极化的
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图 5    V2Se2O/SnO异质结的三种堆垛结构　(a)和 (d), (b)和 (e), (c)和 (f)分别对应 V2Se2O/SnO异质结三种堆垛结构的俯视图

和侧视图, 其中虚线圆圈表示 a-SnO层中上层的 Sn原子, 黄色字体标记了不同堆垛方式下异质结的层间距离

Fig. 5. Three stacked configurations of V2Se2O/SnO heterojunctions: (a) and (d), (b) and (e), (c) and (f) correspond to the top and

side views of three stacked structures of the V2Se2O/SnO heterojunction, respectively, where the dashed circles indicate the upper

Sn atoms in the a-SnO layer and the interlayer distances of the heterojunctions under different stacked models are marked in yellow.
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图 6    V2Se2O/SnO异质结三种堆垛方式下层分解的能带结构　(a)—(c) V2Se2O/SnO异质结三种堆垛方式下自旋分解的能带结

构, 其中黄色字体标记了 VSH3异质结 LCB的谷极化值; (d)—(f)对应三种堆垛方式下层分解的能带结构, 其中色阶带表示相应

层中自旋向上 (红色)和自旋向下 (蓝色)的电子在能带上的投影权重

Fig. 6. Layer-resolved  band  structures  of  V2Se2O/SnO heterojunctions  corresponding  to  three  stacked  configurations:  (a)–(c)  The

spin-resolved band structures  of  the  V2Se2O/SnO heterojunction  under  three  different  stacked structures,  respectively,  where  the

values of valley polarization of the LCB in the VSH3 are marked in yellow; (d)–(f) correspond to the layer-resolved band structures

for the three stacked structures, respectively, where the chromatic bands represent the weights of projected spin-up (red) and spin-

down (blue) electrons on the bands in the relevant layers.
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∆M (V1 − V2)

∆M (V1 − V2)

∆M (V1 − V2)

大小, 在 d0 + 0.5 Å时, 谷极化大小趋近于零. 图 7(a)

蓝色的线显示  随层间距离的增大而

减小, 在 d0 + 0.5 Å时,    趋于零. 由

于谷极化的大小随着  的减小而减小,

在净磁矩为零时, 谷极化值也就趋近于零, 如图 7(a)

红线所示. 这一现象也进一步证实了谷极化与交错

磁体磁性原子之间净磁矩的关系.

 4   结　论

本文在交错磁体 V2Se2O单层中发现, 单轴应

变能改变 V原子之间净磁矩的大小, 并伴随着谷

极化的变化. 基于净磁矩与谷极化存在的关联, 在

单层交错磁体的基础上提出了实现巨大谷极化的

两种策略, 分别为磁性原子的替换和构建范德瓦耳

斯异质结. 通过 Cr原子替换 V2Se2O单层中的一

个 V原子形成亚铁磁单层 VCrSe2O, 大的净磁矩

使 VCrSe2O出现巨大的谷极化. 此外, a 轴和 b 轴

应变能显著地提升 VCrSe2O单层的谷极化值, 同

时伴随着净磁矩的变化. 通过构建 V2Se2O/SnO范

德瓦耳斯异质结, 发现镜面对称破缺的堆垛方式能

使 V原子之间出现净磁矩, 并使异质结出现显著

的谷极化. 压缩层间距离 0.5 Å能实现近 400 meV

的巨大谷极化, 并伴随着 V原子之间净磁矩的增

大. 本工作发现了单层交错磁体中磁性原子之间净

磁矩与谷极化的关联, 提出了两种实现巨大谷极化

的策略, 为基于交错磁体构筑的亚铁磁单层和异质

结材料在谷电子学领域的研究奠定基础.
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Abstract

Stable  and  remarkable  valley  polarization  effect  is  the  key  to  utilizing  valley  degree  of  freedom  in
valleytronic devices. Recently, a novel collinear magnetic material known as altermagnet, which is different from
ferromagnets and antiferromagnets, has attracted widespread attention. Theoretical studies have revealed that
the  monolayer  altermagnet  V2Se2O  exhibits  spin-valley  locking  induced  by  crystal  symmetry  rather  than
traditional time-reversal symmetry. Uniaxial strain can break the corresponding crystal symmetry, leading to a
remarkable  non-relativistic  valley  polarization  effect.  Therefore,  beyond  uniaxial  strain,  are  there  alternative
strategies to break the crystal symmetry in altermagnets and achieve remarkable valley polarization? According
to  first-principles  calculations  and  symmetry  analysis,  we  reveal  that  valley  polarization  effect  in  monolayer
V2Se2O altermagnet  is  correlated  with  the  net  magnetic  moment  between  magnetic  V  atoms  under  uniaxial
strain, thereby proposing two strategies for achieving giant valley polarization effect. Firstly, substituting one V
atom in V2Se2O with Cr to construct a ferrimagnetic monolayer VCrSe2O enhances the net magnetic moment
between  magnetic  atoms,  thereby  realizing  a  giant  valley  polarization  effect.  Applying  uniaxial  strain  along
either the a-axis or b-axis significantly increases the value of valley polarization, which exhibits a nearly linear
relationship  with  the  net  magnetic  moments  between  the  magnetic  atoms.  Secondly,  constructing  a  van  der
Waals heterostructure composed of V2Se2O and a-SnO monolayers breaks mirror symmetry, thereby inducing a
net magnetic moment, which in turn causes a remarkable valley polarization effect. Compressing the interlayer
distance of the heterostructure can increase the net magnetic moment between V atoms, thereby enhancing the
value  of  valley  polarization  to  nearly  400  meV.  This  work  reveals  that  valley  polarization  in  monolayer
altermagnet  is  correlated  with  the  net  magnetic  moment  between  magnetic  atoms.  Finally,  we  propose  two
strategies to achieve giant valley polarization based on monolayer altermagnets, providing theoretical guidance
for  the  potential  applications  of  ferrimagnetic  monolayers  and  altermagnet-based  heterostructures  in
valleytronics.

Keywords: valley  degree  of  freedom,  monolayer  altermagnets,  valley  polarization,  ferrimagnetic,  van  der
Waals heterostructure
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