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单层GaSe表面Fe原子吸附体系
电子自旋性质调控∗

卢奕宏 柯聪明 付明明 吴志明 康俊勇 张纯淼† 吴雅苹‡

(厦门大学物理系, 福建省半导体材料及应用重点实验室, 半导体光电材料及其高效转换器件协同创新中心, 厦门 361005)

( 2017年 3月 7日收到; 2017年 6月 3日收到修改稿 )

III族金属单硫化物因其优越的光电和自旋电子特性而备受关注, 实现对其自旋性质的有效调控是发展
器件应用的关键. 本文采用密度泛函理论系统地研究了GaSe表面Fe原子吸附体系的几何构型及自旋电子特
性. Fe/GaSe体系中Fe吸附原子与最近邻Ga, Se原子存在较强的轨道耦合效应, 使体系呈现 100%自旋极化
的半金属性. 其自旋极化贡献主要来源于Fe-3d电子的转移及Fe-3d, Se-4p和Ga-4p轨道杂化效应. 对于Fe
双原子吸附体系, 两Fe原子之间的自旋局域导致原本从Fe转移至GaSe的自旋极化电荷量减少, 从而费米能
级附近的单自旋通道转变为双自旋通道, 费米能级处的自旋极化率转变为 0. 研究结果揭示了Fen/GaSe吸附
体系自旋极化特性的形成和转变机制, 可为未来二维自旋纳米器件的设计与构建提供参考.

关键词: 表面吸附, 密度泛函理论, 半金属性, 自旋特性调控
PACS: 63.20.dk, 68.43.Bc, 75.20.Hr DOI: 10.7498/aps.66.166301

1 引 言

石墨烯以其独特的二维结构和丰富优良的物

理性质引起了全世界研究者的广泛关注 [1]. 然而,
固有的带隙缺失从本质上限制了其在传统发光器

件领域的应用 [2]. 于是, 科学家们在尝试通过外加
电场、掺杂等方式打开石墨烯带隙的同时, 也逐渐
探索与其相似且本身具有不同带隙宽度的二维材

料, 以满足器件应用的多重需求 [3−5]. 近年来, III
族金属单硫化物 MX(M = Ga, In; X = S, Se,
Te) 作为一种新的层状半导体材料具有优越的电
学、光学、磁学等性质, 赢得了越来越多科学工作
者的青睐 [6,7]. 机械剥离的少层GaSe展现良好光
响应性能, 在紫外 254 nm光照射下其光响应度可
达 2.8 A/W, 相应的量子效率和开关比分别可达

1367%和 103, 优于MoS2和石墨烯等
[6,8,9]. 除了

在电子器件和光电器件方面的应用以外, III族金
属单硫化物二维材料还具备优异的自旋电子特性.
其独特的晶体场各向异性和自旋 -轨道耦合作用使
轨道电子态的简并消退, 在非共振偏振激发下产生
具有高度自旋极化的载流子, 其自旋极化率可超过
90%, 且具有较长的自旋弛豫时间 [10,11]; 同时, 自
旋极化特性可在体材料到纳米单层厚度范围内得

以精细调控. 由此可见, III-VI族半导体材料同时
兼具二维结构、优异的光电性能及独特的自旋电子

特性, 对于超高密度集成和超快速度运转的自旋光
电器件具有重要的潜在应用价值.

为了进一步满足器件的设计需要, 还可通过外
加应力 [12]、调节组分 [12]或电荷掺杂 [13]等方法实

现对自旋磁性的有效调性. 目前, 人们已通过引入
掺杂原子及空位缺陷的方式在GaSe单层材料中产
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生高自旋极化并实现交互巡回的铁磁性和半金属

性 [14,15]. 相形之下, 利用吸附原子的表面修饰作
用调控单层GaSe电子及自旋磁性的研究却鲜有报
道. 同时, 铁磁材料, 如Fe, Co和Ni具有高电子自
旋极化率、高居里温度及易于制备等特点 [16−18],
因此, 采用表面吸附方式, 在GaSe等 III族金属单
硫化物二维表面修饰铁磁原子可简便而有效地实

现对其电子及自旋磁性的调控.
本文通过第一性密度泛函理论, 系统研究了磁

性金属Fen(n = 1, 2)原子对二维单层GaSe自旋电
子性质的调控. 首先通过吸附能计算确定其最稳定
的吸附位, 据此计算其自旋分辨能带结构、电子态
密度及差分电荷密度以分析Fen/GaSe吸附体系的
自旋和电子轨道耦合作用. 结果表明, Fe/GaSe体
系在费米能级处呈现 100%自旋极化的半金属性,
而Fe2/GaSe由于两Fe原子之间的自旋局域, 体系
在费米能级处的自旋极化率转变为0%.

2 理论计算方法

本文采用第一性原理模拟方法, 运用基于密度
泛函理论的VASP [19]程序包, 分别模拟清洁GaSe
及Fen吸附的单层GaSe的几何及电子结构. 为
了隔绝周期性扩展的吸附原子间的相互影响以

及材料层间的相互作用, 体系采用 3 × 3超原胞
(18个Se原子和 18个Ga原子)结构并在 z方向引

入厚度约 25 Å的真空层. Ga, Se及Fe原子的价电
子结构分别为 4s24p1, 4s24p4和 3d64s2. 计算采用
Perdew-Burke-Ernzerhof [20]交换关联泛函及广义

梯度近似 (GGA), 布里渊区内的积分采用9× 9× 1
的Monkhorst-Pack点阵, 平面波基组的截断能量
Ecut 为 350 eV. 结构优化过程中, 电子迭代收敛的
总能允差设为 10−6 eV, 离子弛豫运动的收敛标准
取为10−2 eV/ Å, 以保证晶胞所有原子自由度充分
弛豫, 体系能量达到最低.

3 结果与讨论

单层GaSe 3 × 3超原胞几何构型如图 1 (a)
所示. 清洁GaSe二维表面呈现六角蜂窝状结
构, 其优化后的晶格常数为 3.82 Å [21]. Ga—Ga
和Ga—Se键长分别为 2.47 Å和 2.50 Å, 相邻Se
原子之间Se—Ga—Se夹角约为 99.5◦. 鉴于六角

蜂窝状结构的几何对称性, GaSe表面存在三个
高对称吸附位, 分别为芯位H, Se原子顶位T1

以及Ga 原子顶位T4. Fe原子的吸附能定义为
Ead = EGaSe + n × EFe − EFen/GaSe, 其中EGaSe,
EFe和EFen/GaSe分别代表清洁GaSe、孤立Fe原
子和Fen/GaSe体系总能, n为吸附的Fe原子个数.
计算结果显示Fe单原子于H位、T1位和T4位的吸

附能分别为 1.08, 0.59和 2.20 eV, 表明Ga 原子顶
位T4位为Fe原子的最稳定吸附位. 由结构模型的
原子坐标可知, Fe原子吸附于H位和T1位时,最近
邻Ga原子与Se原子的位置基本没有变化, 而Fe原
子吸附于T4位时, 其位置则发生剧烈变化. 除此之
外, Fe原子吸附于T4位时, Fe—Ga键长及Fe—Se
键长分别为2.14 Å和2.38 Å, 比其他两个高对称位
的相应键长都要短一些. 较短键长通常意味着更
大的波函数交叠与更强的原子间相互作用, 表明Fe
原子吸附T4位时与其最近邻原子间的相互作用比

吸附H位和T1位时更强. 在获得最稳定Fe/GaSe
吸附体系的基础上, 我们进一步研究吸附第二个Fe
原子的Fe2/GaSe体系的电子性质 (两个Fe原子分
别标记为Fea 和Feb). 考虑结构的对称性, Feb的

可能吸附位选择为Fea的顶位T 位以及Fea的最近

邻T1位、H位和T4位, 弛豫后的结构模型和各主
要原子间键长如图 1 (e)—(h)及表 1所列. Feb吸附

T位时, Feb 只与Fea存在直接相互作用, Feb—Fea

键长为 2.17 Å; 下方GaSe受Feb影响较小, 体系中
其他原子的相对位置与Fe/GaSe体系基本一致, 如
图 1 (e)所示. Feb吸附T1位时, 由于与Fea的成键

相互作用而彼此靠近, Feb—Fea键长为 2.13 Å; 同
时Fea正下方的Ga原子也移至两Fe原子之间并与
之成键. 当Feb吸附H位时, 最近邻Ga原子由于
H位Fe原子的作用而偏离原本位置并向其靠近,
此时Feb—Fea键长为 2.29 Å, Fea—Ga和Feb—Ga
键长几乎相等. 而当Feb吸附T4 位时, 由于Fe原
子之间的相互作用, 经弛豫后Fea原子移至H位附

近. 可见, Feb 吸附T4位时体系处于非稳定状态,
相比之下, 其余三种构型的Fe2/GaSe体系为稳定
或亚稳态. 计算结果表明, Feb原子四个吸附位置

的吸附能分别为1.67, 1.99, 3.67和3.58 eV, 因此H

位为Feb的最稳定吸附位. 因为Feb原子吸附于H

位和T4位的弛豫结构基本一致, 故两者吸附能也
较为相近.
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图 1 (网刊彩色)弛豫后 (a)清洁的单层GaSe、吸附Fe单原子于GaSe (b) H位、(c) T1位及 (d) T4位及Feb吸附

于Fe/GaSe的 (e) T 位、(f) T1位、(g) H位及 (h) T4位的结构模型俯视图

Fig. 1. (color online) Top views of (a) the relaxed GaSe ML, of the relaxed Fe/GaSe system with a Fe
adatom locating on H (b), T1 (c), and T4 (d) sites of GaSe surface, and of the relaxed Fe2/GaSe system
with a Feb adatom locating on T (e), T1 (f), H (g) and T4 (h) site of Fe/GaSe surface, respectively.

表 1 Fen/GaSe系统结构参数: 不同吸附位Fe原子之间键长及其与GaSe最近邻Ga, Se原子间键长, 表中所有的
长度单位均为 Å
Table 1. Structural parameters of Fen/GaSe system: bond lengths of Fe adatoms and their nearest neighbor
atoms on their different adsorption sites. All lengths are in Å.

Site Fea—Feb Fea—Se Fea—Ga Feb—Se Feb—Ga

Fe/GaSe H — 2.53 — — —

T1 — 2.40 — — —

T4 — 2.38 2.14 — —

Fe2/GaSe T 2.17 2.45 2.31 — —

T1 2.13 2.36 2.31 2.51 —

T4 2.45 2.44 2.33 2.39 2.52

H 2.29 2.41 2.32 2.45 2.31

为了阐明Fen/GaSe体系的自旋电子特性, 我
们计算了其自旋分辨的能带结构. 清洁单层GaSe
自旋向上与自旋向下能带结构完全重合, 表明其
具有非磁性基态, 如图 2 (a)所示. 其导带底位于
Γ点, 价带顶位于Γ点与M点之间, 使之呈现间
接能隙结构, 其值为 1.83 eV, 与之前文献结果一
致 [22]. 吸附一个Fe原子后, 对称分布的能带分裂
为两个非对称的自旋向上和向下的通道, 其中价
带顶由原来的位置移至Γ点, 体系随即转变为直
接带隙, 如图 2 (b)和图 2 (c)所示. 费米能级附近
出现两条杂质能级, 并仅对自旋向下通道有贡献.
同时由于Fe与周边原子的轨道杂化, 部分电荷由

Fe-4s轨道转移至 3d轨道, 从而导致约 2个不成对
电子, 产生约为 2.122µB的磁矩, 并在最近邻Se和
Ga原子中分别形成约−0.004µB和−0.178µB的诱

导磁矩 (表 2 ), 意味着体系中Fe吸附原子与其周围
原子间存在反铁磁耦合效应. 为了验证磁矩的稳
定性, 我们计算了体系的自旋极化能, 其定义为体
系电子有无自旋极化的能量差. 计算结果表明其
自旋极化能为0.02 eV/atom, 足够保持磁矩的稳定
性. 随着第二个Fe原子的吸附, 原本Fe/GaSe体系
自旋向上通道的价带顶能级向上移动至费米能级

附近, 导带底与费米级之间也出现一条新的杂质能
级, 而自旋向下通道的杂质能级在导带底和价带顶

166301-3

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


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 66, No. 16 (2017) 166301

附近也均有明显增加. 然而, 与Fe单原子吸附的
Fe/GaSe不同的是, Fe2/GaSe体系两个自旋通道
在费米能级处均无能级分布. 两Fe原子磁矩分别
为2.451µB和1.690µB, 表明存在铁磁耦合效应; 最
近邻Se原子及Ga原子的诱导磁矩分别为 0.031µB

和−0.181µB, 表明Feb原子吸附后两Fe原子与附

近Ga原子仍存在反铁磁耦合效应, 但与近邻Se原
子的耦合效应则由原本的反铁磁耦合转变为铁磁

耦合. 此外, 我们还计算了Fe2/GaSe体系中两Fe
原子之间铁磁耦合的稳定性, 计算结果显示Fe原
子之间的铁磁耦合较反铁磁耦合状态更为稳定, 其
能量低差约为0.33 eV.

-2

-1

0

1

2

E
n
e
rg
y
/
e
V

(e)(d)(c)(b)
(a)

Γ M K Γ Γ M K Γ Γ M K Γ Γ M K Γ Γ M K Γ

图 2 (网刊彩色)(a)完整GaSe单层、(b), (c) Fe/GaSe 及 (d), (e) Fe2/GaSe 体系自旋分辨的能带结构
Fig. 2. (color online) (a) Energy band structures of (a) the pristine GaSe ML, (b), (c) Fe/GaSe, and (d),
(e) Fe2/GaSe systems.

表 2 Fen/GaSe体系中Fe原子及其最近邻 Se和Ga原子的电荷转移和磁矩
Table 2. Differential charge and magnetic moments of the Fe adatoms and their nearest neighbor Se and Ga
atoms of Fen/GaSe systems.

Feb Fea Se Ga Total

Fe/GaSe ∆Q(e) — −0.347 −0.040 0.446 —

Mag(µB) — 2.122 −0.004 −0.178 1.915

Fe2/GaSe
∆Q(e) −0.123 −0.052 −0.031 0.012 —

Mag(µB) 1.690 2.451 0.031 −0.181 3.865

自旋分辨的总态密度 (TDOS)如图 3所示. 清
洁的单层GaSe总态密度呈现上下对称分布, 与能
带结构计算结果一致. 相比之下, Fe/GaSe的费米
能级向高能方向移动, 且带隙减小约 0.55 eV, 同时
费米能级附近仅出现自旋向下的电子态, 且费米
能级处自旋极化率为 100%, 表现为单自旋的半金
属性 [23]. 随着第二个Fe原子的吸附, Fe2/GaSe体
系的费米能级继续向高能方向移动, 同时带隙进

一步减小. 原先位于费米能级附近的单自旋通道
转变为双自旋通道同时存在, 且由于能级的移动,
费米能级处的自旋极化率由原来的 100%转变为
0. 进而, 我们通过对Fen/GaSe吸附体系中Fe原
子及其相邻Se和Ga原子分波态密度 (PDOS)的分
析, 深入了解自旋极化态的轨道贡献, 如图 4所示.
Fe/GaSe体系中Fe吸附原子的电子态主要占据导
带底 0.75—0.86 eV 能量区间的自旋向下通道以及
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图 3 (网刊彩色)(a) 清洁GaSe单层、(b) Fe/GaSe和
(c) Fe2/GaSe吸附体系的总态密度图
Fig. 3. (color online) TDOS of (a) the pristine GaSe
ML, (b) Fe/GaSe and (c) Fe2/GaSe adsorption sys-
tems.

价带顶−0.83—−0.55 eV 能量区间的自旋向上通
道, 其贡献主要源自于Fe原子 3d 态. 对于Fe最近
邻的Se原子, 4p态在价带顶−0.83—−0.55 eV的
自旋向上通道中有明显占据, 而 4s态的作用相对
比较小. 不同于Se 原子, 最近邻Ga 原子的电子
态在价带顶贡献较小, 其 4s态和 4p态主要占据导
带底附近的自旋向上通道. 除了占据导带底和价
带顶的耦合态, Fe原子及其最近邻的Ga和Se原
子亦在费米能级附近出现一些自旋极化的杂质能

级, 它们只占据自旋向下通道, 导致出现半金属性
传导特性. 而对于Fe2/GaSe体系, 两个Fe吸附原
子的电子态主要占据导带底 0.35—0.43 eV 能量区
间的上下自旋通道、价带顶−0.69—−0.55 eV能量
区间的自旋向下通道和带间−0.32—−0.09 eV 能
量区间的上下自旋通道, 贡献主要来源于Fe原子
3d态. 对于两个Fe最近邻的Se原子, 4p态在导带
顶 0.35—0.43 eV的自旋向上通道和带间−0.32—
−0.09 eV能量区间的两个自旋通道中均有明显占
据, 而 4s态的贡献相对较小. 最近邻Ga原子的电

子态在带间贡献比较小, 其 4s态和 4p 态主要占据
导带底 0.35—0.43 eV能量区间的自旋向上通道和
价带顶−0.69—−0.55eV能量区间的自旋向下通道.
由图 4可知, 两吸附体系中无论是在费米能级附近
的价带顶还是导带底, Se-4p, Ga-4p和 4s轨道的分
波态与两个Fe吸附原子的 3d轨道的分波态均十分
符合, 表明两个Fe原子之间、Fe原子与其最近邻原
子的波函数高度交叠, 可知Fe与GaSe存在明显的
成键相互作用.

为了澄清Fen/GaSe吸附体系自旋极化特性的
形成及转变机制, 进一步模拟Fe吸附原子与GaSe
单层之间的相互作用及电荷分布. 体系差分空间电
荷密度∆ρ(r)可通过以下公式计算:

∆ρ(r) = ρ(r)−
∑
i

ρatom
i (r − ri),

其中 ρ(r)和
∑

i
ρatom
i (r − ri)分别代表Fen/GaSe

系统和孤立原子的电荷密度. 计算获得的清洁
GaSe及Fe原子吸附的GaSe 体系沿着 (112̄0)及
(3̄63̄0)面的差分面电荷密度如图 5所示. 清洁单
层GaSe 中, 由于原子价电子的转移, 正电荷密度
主要分布在Ga原子及Se原子中心, 负电荷倾向于
聚集在Ga—Ga键、Ga—Se键和Se原子顶部. 如此
电荷分布表明GaSe 单层面内的原子间具有较强
的共价键, 而层间则形成较弱的范德瓦耳斯相互作
用. 对于Fe/GaSe 体系, Fe吸附原子中心的电荷密
度呈现负值, 意味着Fe吸附原子存在强烈的价电
子转移. 与清洁GaSe相比, Fe原子附近的Ga和Se
原子之间的电荷密度减少, 说明在Fe原子吸附之
后, 其最近邻Ga 和Se原子间的相互作用减弱. 另
一方面, Fe—Ga键与Fe—Se键之间的电荷密度增
加, 证明其间存在强相互作用. Bader电荷分析结
果显示, Fe吸附原子及其最近邻Se原子中分别有
0.347 e和0.004 e电荷转移至最近邻Ga原子, 体系
表现为n型掺杂特性. 可见, Fe吸附原子与GaSe
之间的强相互作用源于实空间的电荷再分布, 从而
在非磁性单层GaSe中诱导产生磁矩和极化的自旋
态. 当继续吸附Feb原子后, 两个Fe吸附原子中心
的电荷密度都明显呈现负值, 因而两个Fe 原子与
GaSe之间存在较强的价电子转移. 与Fe/GaSe相
比, Fe2/GaSe体系中Fea原子与最近邻Se原子和
Ga原子之间的电荷密度均有所减少, 可知Feb原

子吸附后, Fea 与GaSe的相互作用减弱. 同时发
现两个Fe原子之间存在电荷密度聚集, 表明两Fe
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原子之间具有很强的相互作用. Bader电荷分析表
明, Fea与Feb原子分别有 0.052 e和0.123 e电荷转
移至附近原子, 而其最近邻Se原子和Ga原子分别
失去 0.031 e电荷和得到 0.012 e 电荷, 电荷转移的
趋势与Fe/GaSe体系相同 (表 2 ). 由此可见, 随着
Feb原子的吸附, 两Fe原子之间的强相互作用导致
原本从Fe转移至GaSe的总电荷量由 0.347 e 减少
为 0.175 e, 几乎仅为原来的一半. 注入自旋电荷

量的减少引起自旋极化率的降低, 因而位于费米
能级附近的单自旋通道也随之转变为双自旋通道

(图 3 (c)); 同时由于能级的移动, 费米能级处的自
旋极化率转变为 0. 可见, Fe2/GaSe体系中两Fe原
子以金属键相互作用, 极化的自旋电荷态主要局域
于Fe原子之间, 从而使得平均每个Fe原子在非磁
性单层GaSe中产生的诱导磁矩减小且费米能级附
近自旋极化率降低.
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图 4 (网刊彩色) Fe/GaSe吸附体系中Fe原子 (a)与其最近邻 Se原子 (b)和Ga原子 (c)及Fe2/GaSe体
系中两个Fe原子 (d), (e)与其最近邻的 Se原子 (f)和Ga原子 (g) 的分波态密度, 实线和虚线分别代表向
上和向下自旋电子态

Fig. 4. (color online) PDOS of the Fe adatom (a), its nearest neighbor Se (b) and Ga (c) atoms of
Fe/GaSe, and Fe adatoms (d), (e), their nearest neighbor Se (f) and Ga (g) atoms of Fe2/GaSe. The
solid and dashed lines denote the majority and minority spin states, respectively.
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图 5 (网刊彩色) (a)未吸附Fe原子、(b)吸附一个Fe原子及 (c), (d) 吸附两个Fe原子的单层GaSe模型 (112̄0)和 (3̄63̄0)
面的差分面电荷密度, 其中负值和正值的等值线分别用蓝色虚线和黑色实线表示, 相邻等值线的间距为 0.003 e·Å−3

Fig. 5. (color online) The vertical sections of deformation charge densities of the (112̄0) plane of GaSe ML (a)
without Fe atom adsorption, (b) with one adsorbed Fe atom, (c) and (d) with two adsorbed Fe atoms. The negative
and positive contours are respectively represented by the blue dashed lines and black solid lines with the contour
interval of 0.003 e·Å−3.

4 结 论

本文通过第一性原理密度泛函理论, 系统地
研究了GaSe表面Fe原子吸附体系的几何结构及
自旋电子特性. 单层GaSe表面, Ga原子顶位T4为

Fe单原子最稳定吸附位, 而T4-H位为Fe双原子最
稳定吸附位. Fe单原子吸附的Fe/GaSe体系中Fe
原子与最近邻Ga, Se原子之间存在很强的反铁磁
耦合效应, 使体系呈现 100%自旋极化的半金属性,
其自旋极化贡献主要来源于Fe-3d电子的转移及
Fe-3d, Se-4p和Ga-4p轨道杂化. 对于Fe双原子吸
附体系, 两Fe原子之间的强相互作用导致原本从
Fe转移至GaSe的自旋极化电荷量的减少, 从而费
米能级附近的单自旋通道也随之转变为双自旋通

道, Fe原子与最近邻Se原子的耦合效应也由原本
的反铁磁耦合转变为铁磁耦合; 同时由于能级的移
动, 费米能级处的自旋极化率转变为0, 本文揭示了
Fen/GaSe吸附体系自旋极化特性的形成和转变机
制, 对未来二维自旋纳米器件的设计与构建具有一
定的参考意义.
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Abstract
Group-IIIA metal-monochalcogenides have been extensively studied due to their unique optoelectronic and spin

electronic properties. To realize the device applications, modifying their magnetic properties is desirable. Atomic doping
and vacancy defects have been proven to produce itinerant ferromagnetism and half-metallicity in GaSe monolayer.
Relatively, the magnetic modification by adsorbing foreign atoms is rarely reported. Traditional ferromagnetic material,
Fe element, possessing high electronic polarizability and high Curie temperature, becomes the best option of adsorbate.
In this work, Fen(n = 1, 2) atoms adsorbed GaSe monolayer systems are constructed, and the spin electronic properties
are systematically studied through the density function theory. Based on the geometric configuration of fully relaxed
3 × 3 GaSe supercell, three highly symmetrical sites, i.e., the hollow site, the top site of Se atom, and the top site of
Ga atom are inspected to search for the stable absorption positions of Fen atoms. Computation results of adsorption
energies indicate that the top site of Ga atom is preferred for single Fe atom, and the hollow site near the first Fe
adatom is the most stable site serving as adsorbing the second Fe atom. Based on the most stable configuration, the
spin electronic properties are studied. For the single Fe adsorbed system, the valence band maximum moves to Γ point,
resulting in a direct-band-gap. The strong orbit coupling effect between Fe adatom and its nearest Ga and Se atoms
causes un-coincident majority and minority spin channels. Two impurity bands are located near the Fermi level and
contribute only to the minority spin channel, producing a half-metallicity with a 100% spin polarization in the system.
Bader charge analysis and spin-resolved partial density of states suggest that the spin polarization is mainly attributed
to the transfer of Fe-3d electrons, and the hybridizations of Fe-3d, Se-4p, and Ga-4p states. Charge transfer from the Fe
adatom to GaSe generates an n-type doping and an antiferromagnetic coupling between Fe and vicinal Ga and Se atoms.
For the two-Fe-atoms adsorbed GaSe monolayer, the spin electronic states are found to be mainly located between the
two Fe adatoms, leading to the reduction of the charge transfer from Fe to GaSe ML. As the original single spin channel
turns into two spin channels (majority spin channel and minority spin channel) near the Fermi level, the ferromagnetic
coupling between Fe atom and the vicinal Se atoms turn into antiferromagnetic coupling and the spin polarization falls
to 0%. Therefore, the spin properties of GaSe monolayer can be controlled by modifying the number of adsorbed Fe
atoms. These results reveal the formation and transform of the spin electronic properties of typical ferromagnetic/GaSe
adsorption system, which offers some advice for designing and constructing the two-dimensional spin nanostructures.

Keywords: surface adsorption, density functional theory, half-metallicity, spin property modification
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