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Janus STe2 因打破面外镜像对称性而具有固有偶极矩, 并展现出优异的稳定性、光电及热学性质. 对其

能带结构与各向异性电子热输运性能的有效调控, 是实现其在光电转换、自旋电子器件及信息存储领域应用

的关键. 本文采用基于密度泛函理论的第一性原理方法, 在单层 Janus STe2 中构建了扶手椅型、锯齿型和皱

纹型构型以引入应变梯度, 分析了其能带结构、电荷转移路径及电子热导率各向异性的多维度协同调控规

律. 研究发现, 3种褶皱构型均能驱动 Janus STe2 的带隙随振幅增大而逐渐闭合, 最终实现从半导体到金属

的相变, 其中皱纹型褶皱展现出最高的调控效率, 在褶皱振幅 0.6 Å下即可触发相变, 这主要归因于应变梯度

诱导的 Te-5p轨道主导的电荷重分布以及 S—Te键共价性的增强. 在热输运方面, 应变梯度使 Janus STe2 的

电子热导率实现了约两个数量级的提升, 且输运性能演化高度依赖于重构的方向性: 扶手椅型构型展现出最

为显著的输运各向异性, 成功构建了高效的定向散热通道, 而皱纹型构型则提供了高效的全向散热途径. 本

研究不仅深入阐明了多维应变梯度下 Janus STe2 电子与热输运性能的协同演化规律, 揭示了从微观成键到

宏观输运性能的一致性响应, 更为精准调控二维材料的能带结构与各向异性热输运提供了一种全新的理论

路径, 为开发定向散热的柔性微纳电子器件以及设计面向下一代柔性电子、高效散热及多功能热电集成的微

纳器件提供了关键理论依据.
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 1   引　言

Janus二维材料因其独特的破缺镜像对称性,

可以诱导出丰富的物理效应, 如本征面外极化场 [1,2]、

可调带隙 [3,4] 及轨道选择性响应 [5] 等, 在高效光电

转换、自旋电子器件及信息存储领域展现出巨大的

应用潜力 [6,7]. 因此, Janus二维材料已成为凝聚态

物理与新型功能材料领域的研究热点 [2]. Janus过渡

金属硫族化合物 (transition metal dichalcogenides,

TMDs)不仅具有原子级厚度与结构稳定性 [8], 而

且其电子态与晶格动力学对外部应力场展现出极

高的敏感性 [9,10], 为在原子尺度下探索电子与热输

运性能的协同调控提供了理想的物理平台.

如何突破 Janus材料固有物理特性的限制并

实现性能的多维度精准调控是重要研究内容. 电场

与光场已被证实可有效调控电子-声子耦合及能谷

自由度, 展现出外场对电子结构的调控能力 [11,12];

缺陷工程与化学掺杂方法可系统性调节过渡金属

硫族化合物的载流子浓度与迁移率, 为电子输运优

化提供了有效途径 [13]; 构建 Janus MoSSe/GaN等

范德瓦耳斯异质结, 则可通过界面能带工程调控内

建电场与电荷分离效率, 从而提升光催化性能 [14].

然而, 电场调控通常高度依赖电极接触且存在显著
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的能量消耗问题, 而化学修饰则易破坏材料的结构

完整性. 褶皱结构通过引入空间连续变化的非均匀

应变场, 即应变梯度, 提供了一种非破坏性的调控

手段. 应变梯度无需改变材料组分, 可以实现能带

结构 [15]、载流子行为 [16,17] 及声子输运的深度耦

合 [8,18] 与协同设计 [19]. 通过机械弯曲产生的曲率效

应可实现对单层 MoS2 材料费米能级移动与电荷

局域化的有效控制 [20]. 在单层WSe2 中, 褶皱结构

可诱导半导体-金属转变, 且该转变与褶皱高度和

晶格取向密切相关, 在调控二维材料性能方面的重

要潜力 [21]. 实验上已发展出机械剥离 [22]、化学气相

沉积 [23]、液相剥离 [24] 及外力诱导 [25] 等多种褶皱制

备技术. 目前, 针对应变梯度对单层 Janus STe2
的电子结构与热输运性能的协同调控机制, 相关研

究仍较为匮乏. 应变梯度对 Janus材料电热输运性

能的构效关系及其内在物理机制, 同样是值得深入

研究的问题.

本文采用第一性原理计算方法, 系统研究了单

层 Janus STe2 扶手椅型褶皱 (Armchair ripple)、锯

齿型褶皱 (Zigzag ripple)与皱纹型褶皱 (Wrinkles)

3种褶皱构型下的电子结构与热输运行为. 通过深

入剖析应变梯度对能带重构、电荷转移路径及电子

热导率各向异性的调控机制, 旨在阐明多维应变梯

度下 Janus STe2 电子与热输运性能的协同演化规

律. 研究涵盖了褶皱构型演化、半导体-金属转变、

电荷局域化微观机理以及热导率各向异性增强等

核心内容, 为设计高性能、柔性可调控的微纳电子

及热电器件提供理论依据.

 2   计算方法

计算采用基于密度泛函理论 (density func-

tional theory, DFT) [26] 第一性原理计算的 VASP

(Vienna ab  initio simulation package)[27] 软件包 .

电子-离子交换关联作用采用投影缀加平面波方法

结合 (Perdew-Burke-Ernzerhofer, PBE)泛函进行

描述 [28], 平面波基组截断能设为 500 eV. 几何优化

与电子结构计算过程中, 自洽场迭代的能量收敛标

准为 10–5 eV, 原子间作用力收敛标准为 0.01 eV/Å.

在几何优化和电子结构计算中, 布里渊区 k 点采样

采用 4×8×1的 Monkhorst-Pack网格 [29], 并在垂

直于二维材料平面的方向设置 20 Å的真空层, 以

消除周期性边界条件可能带来的镜像相互作用.

 3   结果与讨论

 3.1    结构模型

本文以 6×6×1的单层 Janus STe2 超胞为研

究对象, 其结构如图 1(a)所示. 优化后的晶格常
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图 1    Janus STe2 的 6×6×1超胞本征和褶皱模型 , 颜色渐变表示褶皱幅度　(a)本征结构 ; (b)扶手椅型褶皱 ; (c)锯齿型褶皱 ;

(d)皱纹型褶皱

Fig. 1. The  intrinsic  and  corrugated  6×6×1 supercell  of  Janus  STe2,  the  color  gradient  represents  the  wrinkle  amplitude:

(a) Pristine flat structure; (b) Armchair ripple; (c) Zigzag ripple; (d) Wrinkles.
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数 a = b = 3.85 Å, S—Te键长与 Te—Te键长分

别为 2.76 Å和 3.03 Å, 计算结果与文献 [19,26]的

理论值相符. 在 Janus STe2 结构的基础上利用位

移函数 [30] 引入几何形变, 建立了相应的褶皱模型: 

Z = A1 cos
(
2πx
Hx

)
+A2 cos

(
2πx
Hy

)
, (1)

A1 A2

Hx Hy

Hx Hy

A1

A2

A1 A2

式中,   ,   为褶皱振幅, 单位为Å, 其量值决定了

褶皱形貌的显著程度.    和   代表超胞的长度,

分别为   = 23.08 Å,   = 20.24 Å, x 和 y 为超胞

内各原子的坐标. 仅存在  时, 对应的结构被定义

为扶手椅型褶皱, 如图 1(b)所示; 仅存在  时, 对

应的结构被定义为锯齿型褶皱结构, 如图 1(c)所示;

当  与   同时存在时, 则形成图 1(d)的皱纹型

褶皱结构, 皱纹型构型实际计算基于黑色虚线框所

示的超胞单元进行, 该单元足以捕捉应变梯度诱导

的本征物理特性, 并满足周期性边界条件的要求.

 3.2    结构稳定性分析

E =
1

2
κA2

κ

E ∝ A2

结构的力学稳定性是研究其物理性质的前提.

已有研究表明, 波纹结构的能量与振幅之间遵循一

阶简谐振动模型, 即   
[31,32]. 在该理论框

架下,   为弹性系数, 体系总能 E 与褶皱振幅 A 之

间存在二次函数关系  , 这是小振幅下弹性

应变阶段的典型特征, 意味着形变是完全弹性且可

逆的, 结构保持了力学稳定性. 为验证本文所构建

的褶皱模型是否处于稳定形变区间, 我们系统分析

了体系总能随褶皱振幅的演化规律. 如图 2所示,

3种褶皱构型的能量与振幅数据的拟合, R2 值均高

于 0.99. 结果表明, 本文的褶皱振幅均处于弹性安

全区间内, 排除了结构断裂或动力学不稳定的干

扰, 从而确保了后续关于应变梯度诱导电子结构跃

迁及热输运规律研究的物理真实性.

 3.3    应变梯度调控单层 Janus STe2 的能带
结构

A1

A1

A2

A1 A2

3种褶皱模型在不同褶皱振幅下的能带结构如

图 3所示. 本征 Janus STe2 为间接带隙半导体, 带

隙值为 0.74 eV, 与文献 [26]报道吻合较好. 图 3(a)

展示了扶手椅型的振幅  从 0增至 0.6 Å时, 带隙

从 0.74 eV降至 0.125 eV,   为 0.8 Å时, 带隙完全

闭合, 转变为金属态. 锯齿型的振幅  在相同应变

范围内, 锯齿型导致带隙从 0.74 eV减至 0.064 eV

并最终完全闭合, 材料也转变为金属态, 如图 3(b)

所示. 在图 3(c)皱纹型的图中, 当  和  同时从

0.2 Å增大至 0.6 Å时, 实现了半导体到金属的相

变. 因此, 皱纹型褶皱的带隙闭合效率最高, 扶手

椅型与锯齿型则相对较低.

为了从电子结构层面进一步探究不同褶皱构

型调控效率差异的原因, 附录 A图 A1展示了 3种

结构在不同褶皱振幅下的总态密度 (TDOS). TDOS

分析表明,  随褶皱振幅增加 ,  3种构型的价带顶

(VBM)与导带底 (CBM)逐渐向费米能级靠拢, 表

现为 TDOS带边峰的连续移动与带隙区域的收缩,

皱纹型褶皱展现出最高的能隙闭合效率. 图 4(a)—

(c)给出了 3种结构在不同褶皱振幅下的 S-3p,

Te-5p轨道的投影分波态密度 (PDOS). 在导带区

域, Te-5p轨道对 CBM的贡献占据主导地位. 随

着褶皱振幅的增大, 应变梯度诱导的晶格畸变, 特

别是压缩区域内 Te—Te键长的缩短和键角的改

变, 显著增强了 Te原子间 p轨道电子云的重叠与

相互作用. 这种增强的相互作用导致 Te-5p反键轨

道的能量被有效压制, 使其向费米能级 EF 靠近.
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图 2    不同褶皱结构的能量数值拟合　(a)扶手椅型; (b)锯齿型; (c)皱纹型

Fig. 2. Numerical fitting of energy for evolution of ripple configurations: (a) Armchair ripple; (b) Zigzag ripple; (c) Wrinkles.
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同时, Te-5p主导的峰值逐渐减小并显著展宽, 体

现了微观上电子态从定域性向离域性转变的直接

体现. 在应变梯度作用下, Te原子周围的势场发生

变化, 电子波函数在空间上的扩展性增强, 使得电

子不再局限于特定的 Te原子或键, 而能在更广阔

的晶格范围内自由运动, 从而促进了电子的离域

化, 为后续的金属化转变奠定了电子结构基础. 在

3种构型中, 皱纹型褶皱构型下 Te-5p峰向费米能

级靠近的趋势最为明显, 且峰值减小和展宽的程度

也最为显著, 这与该构型在较低振幅下即可触发半

导体-金属转变的结论高度吻合, 表明不同的应变

梯度分布对 Te原子的局域环境和轨道杂化产生了

差异化的影响, 其中褶皱型构型在促进电子离域化

和能带弥散化方面表现出更高的效率. 另一方面,

在价 VBM附近, S-3p和 Te-5p轨道均有显著贡献,

且 S-3p轨道主导杂化. 随着应变梯度的加剧, 应变

诱导的原子位移和键合环境变化, 导致 S—Te键
的极性与强度发生微调, 进而影响 S-3p和 Te-5p

轨道间的杂化强度. 这种微观键合环境的改变, 使

得 S-3p轨道主导的价带向更深的能量方向移动.

 

0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

0.43 eV

1=0.2
0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

0.28 eV

1=0.4
0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

0.125 eV

1=0.6
0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

1=0.8

0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

0.45 eV

2=0.2
0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

0.27 eV

2=0.4
0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

0.064 eV

2=0.6
0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

2=0.8

0.6

(a)

(b)

(c)

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

0.4 eV

1=2=0.2
0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

0.176 eV

1=2=0.4
0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

1=2=0.6
0.6

0.4

0.2

0

-0.2

E
n
e
rg

y
/
e
V

-0.4

-0.6
   

1=2=0.8

图 3    不同褶皱构型下能带结构　(a)扶手椅型; (b)锯齿型; (c)皱纹型

Fig. 3. Band structure evolution of ripple configurations: (a) Armchair ripple; (b) Zigzag ripple; (c) Wrinkles.
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CBM和 VBM的这种非对称偏移, 以及 PDOS峰

值的变化, 共同揭示了应变梯度通过重新调制材料

内部的内建电场, 并增强 S-Te-Te原子间的轨道杂

化, 从而深刻改变了 Janus STe2 的电子结构当能

级演化在从扶手椅型、锯齿型到皱纹型构型的切换

过程中愈发显著, 定量地揭示了应变梯度对轨道杂

化程度的强力调控.

 3.4    应变梯度诱导的电荷定向迁移与成键
机制

为深入探究上述能带与态密度变化的微观机

理, 本文计算了电子密度差 (electron density diffe-

rence, EDD)和电子局域函数 (electron localization

function, ELF)系统分析了应变梯度作用下的电

荷转移路径与化学键重构行为. 图 5展示了 3种褶

皱构型在不同振幅下的差分电荷密度分布, 黄色和

青色区域分别对应电荷的积聚与耗尽, 反映了电子

从压缩区向拉伸区的迁移过程. 该差分电荷密度依

据如下公式进行定义: 

∆ρ = ρStrain − ρ0, (2)

ρStrain ρ0其中  代表应变体系的电荷密度,   为未应变

体系的电荷密度. 黄色区域与青色区域随褶皱的几

何形变呈现出明显的空间周期性分布, 3种构型均

表现出随振幅增大而增强的趋势. 图 5(a)扶手椅

型与图 5(b)锯齿型构型的电荷重分布过程较为温

和, 且具有较好的空间对称性. 图 5(c)皱纹型构型

展现出更高的应变灵敏度, 青色区域的色调深度随

振幅增大呈剧烈非线性加深, 反映了该结构在形变

过程中更强的电子重排效应黄色积聚区在拉伸部

位表现得更为集中. 这种空间分布揭示了电荷的定

向转移路径. 随着褶皱振幅的逐步增大, 压缩区的

电子耗尽程度持续深化, 反映了电子转移量的增

大. 应变梯度成功驱动了模型中键长的非均匀变

化, 进一步主导了电荷的重分布过程, 压缩区因原

子间距减小导致电子云排斥增强, 迫使电子向势能

较低的拉伸区扩散.

为进一步揭示该结构调控电子特性的微观物

理机制, 本研究引入电子局域函数分析, 从空间成

键特征的角度探讨应变对局域电子行为的影响.

图 6展示了单层 Janus STe2 在不同晶向 ([100],

[010]及 [001])的 ELF分布. 图 6(a)所示的本征结

构中,  沿 [010]与 [100]方向的侧视图一致显示 ,

S原子层的 ELF强度显著高于 Te原子层, 呈现出

更强的电子局域性, 这归因于 S原子较强的电负性

对价电子的束缚作用. 在 [001]面上, S层与 Te层

之间形成了连续的网格状绿色连通区域, 该网络源

于 S-3p与 Te-5p轨道在面内的广泛杂化与重叠,

构成了材料面内电荷传输的本征离域通道. 图 6(b)

显示, 在扶手椅型褶皱中, 表现出较为均匀应变响

应. [100]与 [010]方向视图均显示电子云整体沿面

外方向发生偏移, 反映了电荷从 S原子层向 Te层
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图 4    不同褶皱构型下分波态密度　(a)扶手椅型; (b)锯齿型; (c)皱纹型

Fig. 4. PDOS of ripple configurations: (a) Armchair ripple; (b) Zigzag ripple; (c) Wrinkles.
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迁移的趋势. 而在 [001]面, 观测到大范围但空间

分布较为弥散的绿色连通区. 这种缺乏强定域特征

的全局性离域行为, 说明了扶手椅型在带隙闭合调

控上的局限性. 图 6(c)所示的锯齿型褶皱展现出

显著的方向依赖性与结构协同效应. [010]方向视

图揭示了应变场导致的层间间距非均匀收缩, 增强

了层间轨道重叠. 在 [001]面, 沿锯齿轴向形成了

高度对称且连续的绿色线性通道, 表明电子在该路

径上实现了有效局域化. 通过应变梯度对 M—Te
键链的协同调控, 形成的“S-Te-Te”三明治型配位

显著增强了层间轨道杂化, 进而构建出高效电子传

输通路, 从结构层面解释了能带带隙剧烈闭合的内

在原因. 在图 6(d)所示的皱纹型褶皱中, ELF图

像显示了非均匀应变梯度的复杂空间分布. [100]

 

0.2 A 0.4 A 0.6 A 0.8 A

(a)

(b)

(c)

图 5    不同褶皱振幅的电荷密度差　(a)扶手椅型; (b)锯齿型; (c)皱纹型

Fig. 5. Electron density difference at different wrinkle amplitudes: (a) Armchair ripple; (b) Zigzag ripple; (c) Wrinkles.
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图 6    不同晶向 ([100], [010]和 [001])的电子局域化函数分布　(a)本征; (b)扶手椅型; (c)锯齿型; (d)皱纹型

Fig. 6. Electronic localization function distribution along different crystal  orientations ([100],  [010],  and [001]):  (a) Flat;  (b) Arm-

chair ripple; (c) Zigzag ripple; (d) Wrinkles.
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与 [010]侧视图共同反映了拉伸区与压缩区处电子

密度的剧烈不对称波动. [001]视图显示压缩区内

的离域网络保持空间连通, 但 ELF值整体升高, 局

部电子关联显著增强; 而在拉伸与压缩的过渡区,

原本连续的电子分布发生物理断裂, 形成孤立的红

色高值局域区. 这种压缩区局域化增强与边界路径

断裂并存的特征, 表明皱纹构型通过重构长程离域

路径, 实现了对电子行为从微观局域到宏观传输的

多尺度调控.

 3.5    应变梯度调控 Janus STe2 的电子热
导率

图 7显示了室温下单层 Janus STe2 在不同褶

皱应变下的电子热导率变化. 研究结果表明, 本征

状态的热导率为 1.15 W·m–1·K–1, 与文献 [33]结果

一致. 计算结果表明扶手椅型的热导率呈现单调递

增趋势, 从 1.15 W·m–1·K–1 增至 315.52 W·m–1·K–1,

其中振幅在 0.4—0.8 Å区间增速加快; 锯齿型在振

幅为 0.8 Å时达到 416.89 W·m–1·K–1; 皱纹型在振

幅为 0.6 Å后出现剧增, 从 52.18  W·m–1·K–1 飙升

至 425.36 W·m–1·K–1. 上述结果明确表明了褶皱构

型与热输运性能之间的显著关联.

A

A

A

这种应变梯度诱导的输运增强并非空间均匀

分布的, 其热流传导效率高度依赖于褶皱产生的

几何对称性破缺. 为了进一步探究这种方向选择

性, 图 8分别展示了 3种褶皱构型下 , 沿 x 方向

与 y 方向的电子热导率各向异性对比. 图 8(a)所

示的扶手椅型构型在 0—0.4 Å时增长较为平缓,

随着褶皱振幅进一步增大到 0.8 Å时 , XX 方向

的热导率增至 551.71 W·m–1·K–1,  而 YY 方向为

282.08 W·m–1·K–1,  展现出显著的输运各向异性 ,

比值接近 2倍. 这表明应变梯度在 x 方向诱导了强

烈的能带重构, 成功构建了高效的定向导热通道.

图 8(b)锯齿型与扶手椅型相比, 在   = 0—0.6 Å
区间的增强效应较弱, 但在    = 0.8 Å时实现了

增长,  且 XX 方向 427.07 W·m–1·K–1 与 YY 方向

423.65 W·m–1·K–1 的数值高度接近, 表现出极弱的

各向异性特征. 这说明 y 方向的原子排列对应变梯

度具有更均匀的空间响应, 应变诱导的电荷离域化

在二维平面内呈现出均衡分布, 使其在强应变梯度下

表现出近乎各向同性的准金属输运特征. 图 8(c)所

示的皱纹型构型在  = 0.6Å时展现了所有模型中最

高瞬时电子热导率, XX 方向高达 543.40 W·m–1·K–1,

呈现出极强的散热开关效应. 然而, 当振幅进一步

增至 0.8 Å时, 其热导率反而出现回落, XX 方向降

至 449.26 W·m–1·K–1. 这种现象反映了复杂多维应

变梯度下的竞争机制: 适度的褶皱可显著提升, 但

过度形变导致的晶格畸变可能引入了强烈的电子

散射中心, 从而限制了热导率的持续攀升.
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Fig. 7. Electronic  thermal  conductivity  of  monolayer  Janus

STe2 as  a  function of  wrinkle  configurations:  (a)  Armchair

ripple; (b) Zigzag ripple; (c) Wrinkles.
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图 8    沿 x 方向与 y 方向的电子热导率各向异性对比　(a)扶手椅型; (b)锯齿型; (c)皱纹型

Fig. 8. Evolution of electronic thermal conductivity anisotropy along the x-direction and y-direction under different configurations:

(a) Armchair ripple; (b) Zigzag ripple; (c) Wrinkles.
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为全面评估应变梯度对 Janus STe2 电子热输

运性能的调控效果, 本文将其褶皱应变后的热导率

与典型二维材料及传统热管理材料进行了横向对比,

如表 1所示. 单层MoS2 的电子热导率通常维持在

20—100 W·m–1·K–1 的量级 [34,35], 其他 Janus TMDs

如 Janus MoSSe[36] 也处于相似范围. 相比之下, 高

导热石墨烯 [37,38] 其电子热导率可达数千W·m–1·K–1.

而传统块体金属如铜则约 400 W·m–1·K–1[39]. Janus

STe2 导体-金属可控转变特性, 在柔性电子器件中

展现出独特的应用潜力, 其在应变梯度调控下的电

子热导率更已达到甚至略高于块体金属的水平. 这

一结果表明, 应变梯度工程能够显著提升二维材料

的热输运性能, 使其在特定条件下具备与传统大尺

寸金属材料相当的导热能力, 为开发兼具结构柔性

与高效散热性能的新型微纳器件提供了可行路径.
  

表 1    电子热导率汇总
Table 1.    Summary  of  electronic  thermal  conductivity.

材料名称 电子热导率/(W·m–1·K–1)

MoS2 20—100

Janus MoSSe[36] 50—150

石墨烯[37,38] 2000—5000

铜[39] 400

Wrinkled Janus STe2 425.36

 4   讨　论

本文研究结果表明, 单层 Janus STe2 的电子

与热输运性能对应变梯度表现出极高的敏感性与

可调控性, 且电子热导率的演化规律与能带结构的

阶段性特征表现出显著的物理一致性. 在能带结构

调控方面, 3种褶皱构型均能有效驱动 Janus STe2
的带隙闭合, 实现半导体到金属的相变. 皱纹型褶

皱展现出最高的调控效率, 在 A = 0.6 Å下即可触

发相变. 这一现象的微观根源在于应变梯度对Te-5p

轨道电子云的显著影响. 随着褶皱振幅的增大, 应

变诱导的晶格畸变, 增强了 Te原子间 p轨道电子

云的重叠与相互作用. 这种增强的相互作用压制了

Te-5p反键轨道的能量, 使其向费米能级靠近, 同

时 Te-5p主导的峰值减小并显著展宽, 体现了电子

态从定域性向离域性的转变. 皱纹型褶皱构型下

Te-5p峰向费米能级靠近的趋势最为明显, 且峰值

减小和展宽的程度也最为显著, 表明不同的应变梯

度分布对 Te原子的局域环境和轨道杂化产生了差

异化的影响, 其中皱纹型构型在促进电子离域化和

能带弥散化方面表现出更高的效率. 此外, 电子密

度差和电子局域函数分析进一步揭示了电荷重分

布及 S—Te键共价性的增强是能带重构的核心诱

因: 褶皱压缩区的电子局域化程度加深, 而拉伸区

的离域路径发生断裂. 在电子热输运方面, 应变梯

度诱导的输运增强并非空间均匀分布, 其热流传导

效率高度依赖于褶皱产生的几何对称性破缺. 在

A = 0.2 Å时, 扶手椅型构型因对面外镜像对称性

破缺更为敏感, 其带隙缩减与热导率起始增长点均

优于锯齿型; 然而, 随着应变梯度持续增强, 锯齿型

构型展现出更强的后发优势并最终实现数值反超.

电子局域函数分析揭示了这一现象的深层机制:

锯齿型褶皱在强应变下诱导了更剧烈的层间轨道

重构, 构筑了沿轴向高度对称且连续的“S-Te-Te”

线性局域化通道. 这种强化的轨道杂化极大地提升

了载流子输运效率, 使其在强形变区间的能带闭合

速率与热导率峰值均优于扶手椅型. 此外, 应变梯

度不仅改变了导热总量, 还通过打破空间对称性实

现了显著的输运各向异性. 扶手椅型构型虽在电荷

转移总量上略逊于皱纹型, 但其单轴非均匀应变有

效地筛选了导电通道, 使电荷在 x 方向强离域而

在 y 方向受限, 从而在较低的电荷扰动下构筑了高

对比度的定向散热通道. 这种从微观成键到宏观输

运性能的一致性响应, 有力地证明了应变梯度对

Janus体系物理特性的多维度协同调控作用.

 5   结　论

本文通过基于密度泛函理论的第一性原理计

算, 系统揭示了应变梯度对单层 Janus STe2 电子

结构与电子热输运性能的调控规律及其深层微观

机制. 研究发现, 褶皱构型引入的应变梯度能够有

效地驱动 Janus STe2 的能带结构重构, 实现从半

导体到金属的相变, 其中皱纹型褶皱展现出最高的

调控效率. 微观机制分析证实, 这一过程主要由

Te-5p轨道主导的电荷重分布以及 S—Te键共价

性的增强所驱动, 表现为压缩区电子局域化增强与

拉伸区离域路径断裂. 在电子热输运方面, 3种褶

皱构型的电子热导率均随褶皱振幅的增加呈显著

增强趋势, 且表现出明显的各向异性. 扶手椅型褶

皱凭借其单轴非均匀应变诱导的电荷选择性离域,

展现出最显著的输运各向异性, 并成功构建了高效
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定向散热通道. 本研究的核心贡献在于, 通过深入

剖析褶皱构型引入的应变梯度如何打破单层 Janus

STe2 的本征对称性约束, 驱动电荷重分布并诱导

能带重构, 从而实现了对电子态与电子热输运特性

的各向异性精准调控. 这些发现为未来通过应变梯

度工程设计和优化高性能、可调控的柔性微纳器件

提供了关键理论依据, 并为相关实验研究指明了重

要的前瞻性方向.

感谢杭州电子科技大学超算中心对本文工作的支持.
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图 A1　不同褶皱构型下的总态密度　(a)扶手椅型; (b)锯齿型; (c)皱纹型

Fig. A1. TDOS of ripple configurations: (a) Armchair ripple; (b) Zigzag ripple; (c) Wrinkles.
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Abstract

κe

κx/κy

Janus  monolayers  have  emerged  as  a  pivotal  platform  for  next-generation  nanoelectronics  due  to  their

intrinsic  broken  mirror  symmetry  and  strong  sensitive  response  to  external  fields.  In  this  work,  we

systematically  investigate  the  strain-gradient-induced  evolution  of  electronic  structures  and thermal  transport

properties in monolayer Janus STe2 using first-principles calculations. By constructing three distinct corrugated

architectures—Armchair  ripple,  Zigzag  ripple,  and  Wrinkles—we introduce  non-uniform strain  fields  to  break
the inherent lattice symmetry. Our findings reveal a universal semiconductor-to-metal transition (SMT) driven

by  the  narrowing  of  the  bandgap  as  the  wrinkle  amplitude  increases.  Notably,  the  Wrinkle  configuration

exhibits the highest modulation efficiency, triggering the SMT at a critical amplitude of 0.6 Å. Detailed analysis

of  the  projected  density  of  states  (PDOS)  and  electronic  localization  function  (ELF)  elucidates  that  this

transition is  rooted in  the  orbital-selective  response  of  Te-5p states.  The strain  gradient  induces  a  significant

redistribution  of  charge  from compressed  regions  to  tensile  zones,  enhancing  the  covalent  character  of  S—Te
bonds and establishing long-range delocalization pathways via reconstructed “S-Te-Te” coordination. Regarding

thermal  transport,  the electronic  thermal  conductivity     of  Janus STe2 undergoes  a dramatic  leap of  nearly

two orders of magnitude under strain gradients, reaching values comparable to bulk copper (425.36 W·m–1·K–1).

We demonstrate that the transport  behavior is  highly configuration-dependent:  the Armchair  ripple  creates  a

high-contrast  directional  heat  channel  with  a  significant      anisotropy  ratio,  while  the  Zigzag  ripple

provides  superior  isotropic  dissipation  pathways  in  the  high-deformation  regime  due  to  intensified  interlayer

orbital hybridization. These results not only clarify the microscopic bonding-to-transport consistency in Janus

systems but also provide a robust theoretical framework for designing flexible, high-performance thermoelectric

and heat-management devices based on strain-gradient engineering.
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