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本文利用基于密度泛函理论 (DFT)的第一性原理计算研究了 SrVO3/SrTiO3(111)超晶格的电子结构、

电学和磁学性质. 研究结果表明, SrVO3/SrTiO3(111)超晶格可通过调节间隔层 SrTiO3 的厚度实现铁磁半金

属-铁磁绝缘体的转变. SrVO3 亚层之间可以通过厚度为 2个原子层的 SrTiO3 间隔层发生层间耦合, 超晶格

呈现铁磁半金属态; 当间隔层 SrTiO3 的厚度等于 3个原子层时, 超晶格出现小的带隙 (约 0.28 eV); 当间隔层

SrTiO3 的厚度大于 3个原子层时, 超晶格出现较大带隙, 呈现铁磁绝缘态. 进一步对 SrVO3/SrTiO3 界面附近

由于 Ti-V混合导致的缺陷界面进行研究发现, 界面附近的 Ti-V混合对金属-绝缘体转变具有重要的影响: 与

理想界面相比, Ti-V混合的缺陷界面更能抑制层间耦合, 诱导超晶格实现铁磁半金属-铁磁绝缘体的转变. 本

研究结果为 SrVO3/SrTiO3(111)超晶格通过调控间隔层 SrTiO3 层数实现铁磁半金属-铁磁绝缘体的转变提供

了理论依据.
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1   引　言

钙钛矿氧化物是一类有趣而重要的功能材料,

其新奇且具有应用价值的磁电特性一直是现代电

子信息功能材料领域研究的热点. 在钙钛矿氧化物

家族中, SrVO3(SVO)是一种很有前途的材料, 不

但可以作为导电电极 [1] 和透明导体 [2], 其物理性质

还可以通过引入界面、掺杂、应变和降维等来调控,

引起了研究者的广泛关注. Kim等 [3] 曾在 SrTiO3
(STO)衬底上生长了 SVO/STO超晶格结构, 发

现虽然 SVO薄膜的死层约为 10个原子层, 但较薄

的 SVO亚层在 SVO/STO超晶格里变成金属, 且

随着 SVO层数的减少, SVO/STO超晶格呈现出

金属-绝缘行为的转变. Wang等 [4] 通过实验研究

发现: 与 SVO/STO异质结相比, 超晶格中 SVO

亚层之间的层间耦合可以导致 SVO/STO超晶格

电导率增强, 并认为随着 SVO薄膜厚度的降低,

电子-电子相关性开始成为主要的相互作用. 另有

研究 [5] 认为在 SVO/STO界面附近存在氧空位 ,

输运测量进一步揭示了无序, 而不是电子相关性,

这是 SVO/STO超晶格中金属-绝缘行为转变的主

要原因. 目前, SVO薄膜中金属-绝缘体转变的原

因仍需继续研究, 维度效应和界面无序的作用也仍

存在激烈的争论 [3−6].

Pardo和 Pickett [6] 曾对 STO/SVO(001)超晶
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格进行模拟计算, 发现当 STO亚层为 4个原子层,

SVO亚层在 4和 5个原子层之间时, 体系出现绝

缘体-金属的跃迁, 且发现 SVO亚层为 4个原子层

时, 体系的绝缘行为是由铁磁 Mott绝缘态引起.

铁磁性绝缘体为许多新的磁性器件所需, 如无耗散

的量子自旋电子器件、磁性隧穿结等. 但因为材料

中的绝缘状态通常与反铁磁 (AFM)超交换相互作

用耦合, 所以铁磁绝缘体比较罕见 [7,8]. 另外, (111)

取向的钙钛矿超晶格具有独特的六角蜂窝状结构,

Okamoto等 [9] 曾研究预言在 (111)取向的钙钛矿

超晶格中可能存在多种量子态, 包括非磁性金属态、

铁磁态、半金属、反铁磁态、莫特绝缘体等. Beltrán

和Muñoz [10] 证明了在LaAlO3/SrTiO3(111)超晶格

中存在铁磁半金属态. 铁磁半金属 (ferromagnetic

half-metal)材料也是近年来日益受到关注的一种

新材料, 在其能带结构中, 两个自旋子能带分别具

有不同的导电特性, 从而产生完全自旋极化的传导

电子. 近年来, 陆续发现具有铁磁半金属特性的

SrTiO3/SrRuO3[11],  LaMnO3/SrTiO3[12],  SrCoO3/

SrTiO3[13], LaMnO3/SrMnO3[14] 等钙钛矿异质结 .

目前, 不论是铁磁半金属还是铁磁绝缘体, 都已被

视为构建自旋电子器件的理想材料. 若能在 SVO/

STO超晶格中实现铁磁半金属-铁磁绝缘体转变的

有效调控, 将使该材料有可能在新一代自旋电子设

备中发挥重要作用.

鉴于众多研究表明间隔层控制可以作为调控

材料磁性和导电性的有力手段 [15−17]. 本文将系统

研究间隔层 STO的厚度对 SVO/STO(111)超晶

格电、磁特性的影响, 探索通过间隔层 STO的厚

度来调控 SVO/STO(111)超晶格的量子态. 通过

研究发现, 在 SVO/STO(111)超晶格中存在铁磁

半金属和铁磁绝缘态, 并且通过改变间隔层 STO

的厚度可以有效调控 SVO/STO(111)超晶格铁磁

半金属-铁磁绝缘体的转变. 另外, 有实验研究发

现, 在 SVO/STO界面附近, 容易形成 Ti-V的混合

缺陷导致的界面粗糙与无序 [18,19]. 在二维系统中,

粗糙与无序的存在将驱动系统走向绝缘行为 [3,20],

因此, 本文将进一步对 SVO/STO界面附近 Ti-V

混合缺陷导致的界面粗糙与缺陷进行研究. 研究

发现界面附近的 Ti-V混合缺陷确实在超晶格的金

属-绝缘体转变中发挥了重要的作用: 与理想界面

相比, Ti-V混合的缺陷界面更能抑制层间耦合, 也

更有利于超晶格呈现稳定的铁磁绝缘态. 本工作

证明 SVO/STO(111)超晶格在自旋电子学领域具

有很高的应用潜力. 

2   计算方法

本文主要应用 VASP (Vienna ab-initio simu-

lation package)[21] 程序包, 利用基于密度泛函理论

框架下的投影缀加平面波 (projector-augmented

wave, PAW)方法 [22], 并采用广义梯度近似下的

PBE[23] (Perdew-Burke-Ernzerhof)泛函来描述交

换关联效应. 考虑了Ti和V的 d电子在位库仑排斥

作用, 采用GGA + U 处理电子间的交换关联势 [24].

对 Ti的 d 电子取 U = 5.00 eV, J = 0.64 eV[25],

对 V的 d电子取 U = 4.00 eV, J = 0.60 eV[26]. 在

晶格弛豫计算过程中, 平面波截断能设为 500 eV,

每个原子上的作用力收敛精度取为 0.01 eV/Å, 连

续两个电子步之间的能量差小于 1×10–5 eV时停

止弛豫.

块体 STO和 SVO都是立方结构, 晶格结构

为 V(或 Ti)离子位于立方晶胞的中心, 被 6个 O

离子包围成一个八面体, Sr离子则位于立方晶胞

的顶点. 对它们的结构进行优化时, 采用中心的

Monkhorst-Pack方法 [27] 进行第一布里渊区采样,

k 点网格选取 8×8×8. 本文建构 (SVO)m/(STO)n
(111)模型, 参数 m 和 n 设置为不同的值, 代表不

同的 SVO和 STO亚层原子层数目. 为研究 STO

间隔层的厚度对 SVO/STO(111)超晶格磁、电性

质的影响, 采用固定变量的方法: 固定 SVO层厚

度, 对比不同 STO层的厚度对体系磁、电性能的

影响. 为避免以点概面, 本文设计了 3组超晶格的

对比模型 , 分别是超晶格 (SVO)5/(STO)1 (111)

和 (SVO)5/(STO)4 (111), 超晶格 (SVO)4/(STO)2
和 (SVO)4/(STO)5,  (SVO)6/(STO)3 和 (SVO)6/

(STO)6. 考虑到沿 [111]方向 (SVO)m/(STO)n (111)

超晶格的对称性和周期性 [10], 构建 m+n = 3N

(N 为整数)的超晶格模型. 图 1(a)和图 1(b)给出

了本研究使用的 (SVO)m/(STO)n (111)模型中的

一个: (SVO)4/(STO)5 (111)超晶格的顶视图和侧

视图. 该模型包含 4个 SVO晶胞和 5个 STO晶胞

的超晶格结构, 图 1(b)标出了 V-O八面体结构.

其中, STO沿 [111]方向是由 Ti和 SrO3 交替叠加
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构成, 而 SVO是由 V和 SrO3 交替叠加构成, 因此

沿 [111]方 向 的 计 算 模 型 是 ···SrO3-Ti-SrO3-V-

SrO3···V-SrO3-Ti-SrO3-Ti···的结构 . 计算时选取

的 z 轴方向为 [111]方向. 对 (SVO)m/(STO)n (111)

模型结构优化时, 采用 5×5×1的 k 点网格在布里

渊区中取样. 当超晶格的 SVO或 STO亚层数目

变化时, 系统的磁基态可能会发生变化. 为此构建

了 2×2的超晶胞结构, k 点网格的选取为 3×3×1,

通过对铁磁态 (FM)和反铁磁态 (AFM)的总能量

进行计算和对比来确定系统的基态. 鉴于本文有

6个相似结构的计算模型, 这里以 (SVO)4/(STO)5
(111)超晶格为例给出 AFM和 FM结构的示意图,

如图 1(c)—(f)所示. 在计算电子结构时, 对基态为

铁磁态的理想界面模型采用 1×1的超晶胞结构,

k 点网格的选取为 5×5×1; 对界面 Ti-V混合掺杂

模型采用 2×1的超晶胞结构, k 点网格的选取为

3×6×1.
 

3   结果与讨论
 

3.1    (SVO)m/(STO)n(111) 超晶格的磁基态
与结构

aGGASTO = 3.944 aGGA+U
STO = 3.977

aGGASVO = 3.869 aGGA+U
SVO = 3.897

aGGASTO = 3.931 aGGA+U
STO = 3.982 aGGASVO =

3.868 aGGA+U
SVO = 3.895

块体 STO和 SVO都是立方结构, 分别采用

GGA和 GGA+U 计算 STO和 SVO的晶格常数,

计算结果为    Å  (  Å),

  Å (  Å), 与文献报道

的   Å (  Å)[28] 和  

 Å (  Å)[29] 的计算结果非常接

近. 鉴于使用 GGA+U 方法计算获得的带隙比使

用 GGA更准确  [28], 本文采用 GGA + U 计算块

体 STO和 SVO的电子结构. 结果显示, 块体 STO

是非磁绝缘体, 块体 SVO为铁磁半金属, 与 Pardo

和 Pickett [6] 的计算结果一致. 当 SVO和 STO组成

超晶格时, 本文考虑了 FM和 AFM (包括 A型、

C型和G型AFM)结构, 对 (SVO)m/(STO)n (111)

超晶格磁基态进行能量对比计算, 如图 1(g)所示.
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图 1    (a) 超晶格 (SVO)m/(STO)n(111) (4 ≤ m ≤ 6; 1 ≤ n ≤ 6)的模型之一 (SVO)4/(STO)5 (111) 超晶格的顶视图; (b) 超晶格

(SVO)4/(STO)5(111) 的侧视图; (c) A-AFM示意图; (d) C-AFM示意图; (e) G-AFM示意图; (f) FM示意图; (g) 各模型基态能量

的对比图, 其中铁磁态能量设为零; 图 (c)—(f)中, 只显示了 Ti和 V原子, 其中蓝色小球代表 Ti原子, 紫色小球代表自旋向上的

V原子, 绿色小球代表自旋向下的 V原子

Fig. 1. (a) Top view of the (SVO)4/(STO)5(111) superlattice, which is one of the (SVO)m/(STO)n (111) (4 ≤ m ≤ 6; 1 ≤ n  ≤ 6)

superlattices; (b) side view of (SVO)4/(STO)5(111) superlattice; (c) schematic diagram of A-AFM; (d) schematic diagram of C-AFM;

(e) schematic diagram of G-AFM; (f) schematic diagram of FM; (g) energy differences between different magnetic orders of differ-

ent superlattices. In the figure, the energy of FM states are set to zero. In figures (c)–(f) , only the Ti and V atoms are shown, the blue

balls represent the Ti atoms, the purple balls represent the spin-up V atoms, and the green balls represent the spin-down V atoms. 
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结果表明各模型铁磁态的能量最低, 故本文构建

的 (SVO)m/(STO)n (111) (4 ≤ m ≤ 6, 1 ≤ n ≤ 6)

的磁基态都是 FM态, 与 Pardo和 Pickett [6]计算

的沿 [001]方向堆叠的 (STO)4/(SVO)4 和 (STO)4/

(SVO)5 超晶格 FM基态的结论具有一致性. 另外,

(SVO)5/(STO)1 (111)和 (SVO)5/(STO)4 (111)的

磁基态能量对比 (图 1(g))可以看出 , 在 SVO同

为 5层的情况下, 间隔层 STO层数的增加使得铁

磁与反铁磁间的能量差增大 . 同样 , 在 (SVO)4/

(STO)2  (111)和 (SVO)4/(STO)5  (111)超 晶 格 、

(SVO)6/(STO)3(111)和 (SVO)6/(STO)6(111)超

晶格的对比中也可见此趋势 . 可见间隔层 STO

层数的增加, 可以使体系的铁磁基态更稳定. 只是

相比含有 5层或 6层 SVO的超晶格 , 含有 4层

SVO的超晶格随间隔层 STO层数的增加, 铁磁与

反铁磁之间的能量差增幅不大, 仅由 0.16 eV增至

0.21 eV. 也说明含有 4层 SVO的超晶格基态磁性

结构可能存在铁磁与反铁磁结构的相互竞争, 磁基

态的稳定性不及含有 5层或 6层 SVO的超晶格.

表 1展示了不同模型在结构优化后的面内晶

格常数. 从表 1可以看出, 在 SVO层数相同的情

况下, 超晶格的面内晶格常数会随着 STO层数的

增加而增加. 图 2给出了沿 c 轴方向各超晶格相邻

原子层之间距离的对比图. 可以看出, 层间距具有

明显的对称性, STO亚层的原子层间距明显大于

SVO亚层的原子层间距. 这是因为 STO块体材料

的晶格常数大于 SVO块体材料的晶格常数, STO

和 SVO形成超晶格, 面内晶格常数保持一致, SVO

将受到面内拉伸应变, 而 STO则受到面内压缩应

变, 导致 STO亚层的原子层间距变大, 而 SVO亚

层的原子层间距变小, 因此 STO亚层的原子层间

距明显大于 SVO亚层的原子层间距. 另外, 各模

型中 STO亚层的层间距相似, 但 SVO亚层的层

间距有着不同的表现: 在 (SVO)4/(STO)5, (SVO)5/

(STO)4, (SVO)6/(STO)3 和 (SVO)6/(STO)6 超晶

格中, SVO亚层层间距相似; 但在 (SVO)4/(STO)2
和 (SVO)5/(STO)1 超晶格中, SVO亚层层间距变

化明显.
 
 

表 1    不同 (SVO)m/(STO)n(111)超晶格模型的面内晶

格常数

Table 1.    In-plane  lattice  constants  of  the  different

(SVO)m/(STO)n(111) superlattices.

m/n 4/2 4/5 5/1 5/4 6/3 6/6

面内晶格常数/Å 5.50 5.57 5.48 5.57 5.56 5.57
 

3.2    间隔层 STO 的原子层数对电子结构
的影响

图 3是各超晶格在费米能级附近的能带结构

和总态密度 (TDOS)的对比图. 从图 3(a), (b)可知,

(SVO)5/(STO)1(111),  (SVO)4/(STO)2(111)超晶

格自旋向上和自旋向下的能带不相互重叠, 体系呈

现铁磁态; 另外, 自旋向上的能带穿过费米能级,

具有金属性; 而自旋向下的能带存在带隙, 表现

出绝缘性, 因而 (SVO)5/(STO)1(111)和 (SVO)4/

(STO)2(111)超晶格是铁磁半金属 . 对比图 3(a),

(b)能带图还可看出, (SVO)5/(STO)1(111)超晶格

导带底的曲率大于 (SVO)4/(STO)2(111)超晶格导

带底的曲率, 说明 (SVO)5/(STO)1(111)超晶格载

流子的有效质量较小, 因而 (SVO)5/(STO)1(111)

超晶格导电能力强于 (SVO)4/(STO)2(111)超晶

格. 另外图 3(a), (b)的能带图中沿 G-Z 方向的能

带也有一定的带宽, 这意味着载流子能穿越间隔
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图 2    沿 c 轴方向, 各超晶格相邻原子层间距离对比图　(a) (SVO)4/(STO)2 和 (SVO)4/(STO)5; (b) (SVO)5/(STO)1 和 (SVO)5/(STO)4;

(c) (SVO)6/(STO)3 和 (SVO)6/(STO)6

Fig. 2. The  interplanar  distance  between  consecutive  planes  of  different  superlattices  along  the c  axis:  (a)  (SVO)4/(STO)2  and

(SVO)4/(STO)5; (b) (SVO)5/(STO)1 and (SVO)5/(STO)4; (c) (SVO)6/(STO)3 and (SVO)6/(STO)6. 
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层 STO, 形成跨平面间的传输, SVO亚层之间通

过 STO间隔层实现层间耦合, 是超晶格材料呈现

金属性的重要原因. 图 3(c)给出了 (SVO)6/(STO)3

(111)超晶格的能带图和总态密度 (TDOS)图, 当

间隔层 STO的原子层数增加到 3层时, 即便 SVO

亚层的原子层数 (6层) 多于 (SVO)4/(STO)2 和

(SVO)5/(STO)1 (111)铁磁半金属材料的4层和5层,

自旋向上的能带也出现了小的带隙 (约 0.28 eV),

G-Z 方向能带的带宽也明显变窄, 材料开始表现出

绝缘特征. 可见, 超晶格中间隔层 STO的厚度可
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图 3    超晶格在费米能级附近的能带结构和总态密度的对比图　(a) (SVO)5/(STO)1 (111); (b) (SVO)4/(STO)2 (111); (c) (SVO)6/

(STO)3 (111); (d) (SVO)5/(STO)4 (111); (e) (SVO)4/(STO)5 (111); (f) (SVO)6/(STO)6 (111). 高对称点如图中第一布里渊区所示 ;

对应的总态密度图显示在能带图下侧, 黑色实线和红色实线分别代表自旋向上和自旋向下, 费米能级用虚线表示

Fig. 3. Comparison  of  band  structures  and  total  state  densities  near  the  Fermi  level  of  different  superlattices:  (a)  (SVO)5/

(STO)1 (111); (b) (SVO)4/(STO)2 (111); (c) (SVO)6/(STO)3 (111); (d) (SVO)5/(STO)4 (111); (e) (SVO)4/(STO)5 (111); (f) (SVO)6/

(STO)6  (111). The  inset  shows  the  Brillouin  zone  and  the  special  points.  Black  and  red  lines  are  spin-up  and  spin-down  states,

respectively; the Fermi level is located at 0 eV (dotted black line). 
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以有效抑制层间耦合效应, 而是否发生层间耦合在

超晶格导电性方面似乎发挥了最重要的作用. 另外,

(SVO)6/(STO)3 (111)超晶格自旋向上和自旋向下

的能带并不相互重叠, 因而体系呈现铁磁绝缘态.

图 3(d)是 (SVO)5/(STO)4 (111)超晶格的能带图

和总态密度图, 当间隔层 STO的原子层数增加到

4层时, 自旋向上的能带出现了约 0.51 eV的带隙,

材料呈现绝缘态. G-Z 方向的能带也变成平带, 沿

[111]方向的载流子有效质量变为无限大, 说明当

间隔层 STO原子层数增大到 4层时, 层间耦合现

象消失. 相较于 (SVO)5/(STO)1 (111)超晶格载流

子可以跨平面间传输的半金属铁磁态, 间隔层 STO

层数的增加导致超晶格成为铁磁绝缘体. 图 3(e)

是 (SVO)4/(STO)5 (111)超晶格的能带图和总态

密度图, 当间隔层 STO的原子层数增加到 5层时,

自旋向上的能带出现了更大的带隙 (约 1.00 eV),

材料呈现绝缘态. 对比图 3(b)可知, 在 SVO亚层

相同时, 间隔层 STO的层数能有效调控超晶格材

料的导电性, 并随着 STO层数的增加, 超晶格呈

现铁磁半金属-铁磁绝缘体的转变. Wang等 [4] 曾

对 SVO/STO (001)超晶格导电性进行实验研究,

发现在 STO层数一定 (n = 2)时, 电阻随 SVO层

数的增多而下降; SVO层数一定 (m = 4)时, 电阻

随 STO层数的减少而下降. Kim等 [3] 实验研究也

发现当间隔层 STO增厚时, 尽管 SVO亚层的厚

度不变, 但超晶格的电阻率仍然增加. 本文的研究

为以上两个实验研究提供了理论支持. 图 3(f)是

(SVO)6/(STO)6 (111)超晶格的能带图和总态密

度图. 与图 3(c)对比可以看出, 在 SVO亚层相同

且超晶格都是绝缘态的情况下 , (SVO)6/(STO)6
(111)超晶格的带隙明显大于 (SVO)6/(STO)3
(111)超晶格的带隙. 可见间隔层 STO的原子层数

对 (SVO)m/(STO)n (111)超晶格的带隙也有非常

显著的调控作用.

所建模型中 , (SVO)5/(STO)1(111), (SVO)4/

(STO)2(111)超晶格为铁磁半金属材料, 半金属能

隙分别为 0.43, 0.51 eV, 远大于 LAO/STO(111)

超晶格的半金属能隙 (0.20 eV)[30], 也大于超晶格

CrSe/ZnSe (001)超晶格的半金属能隙 (0.41 eV)[31]

和 V掺杂的 LiZnP新型稀磁半导体的半金属能隙

(0.44 eV)[32]. 为进一步分析体系半金属性的来源,

图 4(a), (b)给出了两个超晶格各原子层在费米面

附近的态密度图. 可以看出: 费米能级附近的自旋

极化载流子几乎完全来自 SVO层 , 但与常见的

(001)方向钙钛矿异质结 [33−35] 在界面形成二维电

子气不同, 载流子几乎均匀地分布在 SVO亚层的

各个原子层, 与 LaAlO3/SrTiO3(111)超晶格载流

子分布具有相似性 [10]; STO亚层有少量的贡献, 说

明 SVO 亚层之间通过较薄的 STO亚层发生层间

耦合 [3]. 这与前面对超晶格 (SVO)5/(STO)1 (111),

(SVO)4/(STO)2 (111)能带分析的结果一致. 图 5(a)

和图 5(b)给出了超晶格 (SVO)5/(STO)1 (111)和
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图 4    (a), (b) (SVO)5/(STO)1 (111)和 (SVO)4/(STO)2 (111)超晶格各原子层在费米能级附近的态密度图. 图中自旋向上的电子

态密度由浅灰色区域表示, 自旋向下的电子态密度由深灰色区域表示; 黑色虚线表示费米能级

Fig. 4. (a),  (b)  Layer-resolved  partial  DOS of  (SVO)5/(STO)1(111)  and  (SVO)4/(STO)2  (111)  superlattices.  Light  gray  and  dark

gray areas are spin-up and spin-down states, respectively. The Fermi level is located at 0 eV (dotted black line). 
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(SVO)4/(STO)2 (111)超晶格中 Ti, Sr, O 原子的

态密度图. 对比图 5(c)和图 5(d), V 原子 3d 轨道

的分波态密度图, 可以看出, 两个超晶格在费米能

级附近的自旋极化载流子主要是由 V 和 O 原子

贡献的, 且 V 3d 的 t2g 和 eg 轨道都越过费米能级,

是体系中自旋极化载流子的最主要来源 . 因此 ,

(SVO)5/(STO)1 (111)以及 (SVO)4/(STO)2 (111)

超晶格的半金属性主要来自 V原子, 其次是来自

O原子.

图 6给出了各超晶格 V 3d轨道的分波态密度

图. 费米能级以下的线表示占据态, 费米能级以上

的线表示未占据态. 从图 6可以看出, 所有超晶格

中的 V 3d轨道 (t2g 和 eg)都被占据, 且占据态都

是自旋向上态, 因此这里的 V是高自旋状态 [36].

表 2列出了各超晶格 V和 O原子的磁矩及体系的

总磁矩. 从表 2可以看出, 各超晶格的磁矩主要来

自 V原子, 且各 V原子都贡献了约 1µB 的磁矩.

所建超晶格模型的总磁矩都是整数磁矩, 总磁矩

为玻尔磁子的整数倍也是材料作为铁磁半金属的

一个重要特征. 从各模型磁矩的对比可看出: 超晶

格 (SVO)5/(STO)1 (111)和 (SVO)5/(STO)4 (111)

的总磁矩均为 5.0µB; 超晶格 (SVO)4/(STO)2 (111)

和 (SVO)4/(STO)5 (111)的总磁矩均为 4.0µB; 超晶

格 (SVO)6/(STO)3 (111)和 (SVO)6/(STO)6 (111)

的总磁矩均为 6.0µB. 可见, 间隔层 STO层数虽能

调控体系金属-绝缘体的转变和带隙的大小, 却并

未影响体系磁性. 

3.3    界面附近 Ti-V 的混合缺陷对电子结构
的影响

实验研究发现, 在 SVO/STO界面附近容易

形成 Ti-V的混合缺陷导致的界面粗糙与无序 [18,19],

而这些缺陷可能会对超晶格电子结构产生显著影

响, 需要进一步研究. 为了研究界面附近 Ti-V的

混合缺陷对 SVO/STO(111)超晶格电子结构的

影响, 我们在前面研究的 6个 SVO/STO(111)超

晶格界面处设计了 Ti-V的混合形成的缺陷界面.

图 7(a)是 2×1的超晶格模型之一: 含有 Ti-V混

合缺陷界面的 (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1/(STO)3(111)

超晶格的顶视图, 图 7(b)是 (SVO)5/ (ST0.5V0.5O)1/

(STO)3  (111) 超晶格的侧视图 . 所有模型只在

STO亚层的一侧设计了一层 Ti-V混合形成的缺

陷界面, 总间隔层的层数和 SVO亚层的层数与之

前研究的 6个理想界面超晶格模型相比没有变化,

以此对比研究间隔层的界面 Ti-V混合缺陷对

SVO/STO(111)超晶格磁性和导电性的影响.
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图  5    (SVO)5/(STO)1 (111) (a)和  (SVO)4/(STO)2 (111) (b)超晶格中  Ti, Sr, O 原子的态密度图 ; (SVO)5/(STO)1 (111) (c)和

(SVO)4/(STO)2 (111) (d)超晶格中 V 原子 3d 轨道的分波态密度图, 黑色虚线表示费米能级

Fig. 5. Densities of states near the Fermi level of Ti, Sr and O in (SVO)5/(STO)1 (111) (a) and (SVO)4/(STO)2 (111) (b) superlat-

tices;  the  partial  density  of  states  of  V 3d orbitals  of  (SVO)5/(STO)1  (111)  (c)  and (SVO)4/(STO)2  (111)  (d)  superlattices.  The

Fermi level is located at 0 eV (dotted black line). 
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图 6    各超晶格 V 原子 3d 轨道的分波态密度图　(a) (SVO)5/(STO)1 (111); (b) (SVO)4/(STO)2 (111); (c) (SVO)6/(STO)3 (111);

(d) (SVO)5/(STO)4 (111); (e) (SVO)4/(STO)5 (111); (f) (SVO)6/(STO)6 (111). 其中, 图 (b)中 V原子的位置与图 1(b)中 V原子位

置一致, 其余模型中 V原子的排列与图 1(b)中 V原子排列相似, 从下往上 V原子序号递增. 图中黑色虚线表示费米能级

Fig. 6. The partial density of states of V 3d orbitals of different superlattices: (a) (SVO)5/(STO)1 (111); (b) (SVO)4/(STO)2 (111);

(c) (SVO)6/(STO)3 (111); (d) (SVO)5/(STO)4 (111); (e) (SVO)4/(STO)5 (111); (f) (SVO)6/(STO)6 (111). Among them, the posi-

tion of the V atoms in figure (b) are consistent with the position of the V atoms in Fig. 1(b). The arrangement of V atoms in the

rest  of  the  models  is  similar  to  the  arrangement  of  V  atoms  in Fig.  1(b).  The  atomic  numbers  get  bigger  and  bigger  from  the

bottom up. The Fermi level is located at 0 eV (dotted black line). 

表 2    (SVO)m/(STO)n (111)各超晶格 V和 O的磁矩及体系总磁矩, 各模型中 V 原子的排列与图 1(b)中 V 原子排列

相似, 从下往上 V 原子的序号递增
Table 2.    Magnetic  moments  of  V  and  O atoms  and  the  total  magnetic  moments  of  (SVO)m/(STO)n (111)  superlattices.

The arrangement of V atoms in the models is similar to the arrangement of V atoms in Fig. 1(b). The atomic numbers get

bigger and bigger from the bottom up.

m/n 5/1 4/2 6/3 5/4 4/5 6/6

M_v1/µB 1.13 1.01 1.00 1.00 1.00 1.01

M_v2/µB 1.18 1.20 1.02 1.02 1.01 1.00

M_v3/µB 1.04 1.20 1.00 1.02 1.01 1.02

M_v4/µB 1.04 1.01 1.02 1.00 1.00 1.01

M_v5/µB 1.18 1.00 1.00 1.01

M_v6/µB 1.00 1.01

M_Vtotal/µB 5.57 4.42 6.04 5.04 4.02 6.06

M_O/µB –0.93 –0.74 –0.32 –0.28 –0.23 –0.34

M_Total/µB 5.0 4.0 6.0 5.0 4.0 6.0
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图 7(c)—(h)是各含有 Ti-V混合缺陷界面的

SVO/STO(111)超晶格在费米能级附近的总态密度

对比图. 从图 7(c)可以看出, (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1
(111)超晶格仍然呈现铁磁半金属态, 说明界面处

的 Ti-V混合缺陷没有影响其铁磁性, 且该界面的

缺陷程度也并不足以抑制超晶格亚层间的层间耦

合, 因此 (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1(111)超晶格仍具有

金属导电性. 这与 Liu等 [37] 用 Ti取代 SVO中的V,

虽会导致 SrTi1–xVxO3 的电导率降低, 但在取代量

很小时, 体系仍然保持金属性的研究结果, 具有一

致性. 图7(d)中 (SVO)4/(ST0.5V0.5O)1/(STO)1(111)

超晶格呈现铁磁绝缘态, 说明界面缺陷没有影响其

铁磁性, 但该缺陷界面抑制了超晶格亚层间的层间

耦合, 因此, (SVO)4/(ST0.5V0.5O)1/(STO)1(111)超

晶格变成绝缘体. 相较呈现铁磁半金属态的理想界

面 (SVO)4/(STO)2(111)超晶格, 发现当间隔层相同

时, Ti-V混合缺陷降低了 SVO/STO(111)超晶格

金属-绝缘体转变所需间隔层的层数. 这为 Kim等 [3]

从实验角度提出的关于界面粗糙度和导电性关系

的预测提供了理论支持. 结合表 3中各理想界面与

缺陷界面超晶格自旋向上态密度带隙值的对比, 可

以看出, 在间隔层 3 ≤ n ≤ 6的范围内, 除了 n = 5

时的理想界面与缺陷界面超晶格带隙变化不明显

外, 其余都显示缺陷界面超晶格的带隙大于理想界

面超晶格的带隙. 可见间隔层的 Ti-V混合缺陷可

以使超晶格呈现更大的带隙, 也更利于形成稳定的

铁磁绝缘体.
 

4   结　论

本文利用基于密度泛函理论的第一性原理, 系
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图 7    (a) 含有Ti-V混合缺陷界面的 (SVO)m/(ST0.5V0.5O)1/(STO)n-1(111) (4 ≤ m ≤ 6; 1 ≤ n ≤ 6)超晶格之一 (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1/

(STO)3(111) 的俯视图; (b) (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1/(STO)3(111) 超晶格的侧视图; (c)—(h) 各含有 Ti-V混合缺陷界面的超晶格在

费米能级附近的总态密度的对比图 , 其中 , (c) (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1(111); (d) (SVO)4/(ST0.5V0.5O)1/(STO)1(111); (e) (SVO)6/

(ST0.5V0.5O)1/(STO)2(111); (f) (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1/(STO)3(111); (g) (SVO)4/(ST0.5V0.5O)1/(STO)4(111); (h) (SVO)6/(ST0.5V0.5O)1/

(STO)5(111). 黑色实线和红色实线分别代表自旋向上和自旋向下, 费米能级用虚线表示

Fig. 7. (a)  Top  view  of  (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1/(STO)3(111)  superlattice  containing  the  defect  interface;  (b)  side  view  of  (SVO)5/

(ST0.5V0.5O)1/(STO)3(111)  superlattice;  (c) –(h)  comparison  of  total  state  densities  near  the  Fermi  level  for  the  different

superlattices,  (c)  (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1(111);  (d)  (SVO)4/(ST0.5V0.5O)1/(STO)1(111);  (e)  (SVO)6/(ST0.5V0.5O)1/(STO)2(111);

(f)  (SVO)5/(ST0.5V0.5O)1/(STO)3(111);  (g)  (SVO)4/(ST0.5V0.5O)1/(STO)4(111);  (h)  (SVO)6/(ST0.5V0.5O)1/(STO)5(111).  Black  and

red lines are spin-up and spin-down states, respectively. The Fermi level is located at 0 eV (dotted black line). 

 

表 3    (SVO)m/(STO)n(111)各理想界面与 Ti-V

混合缺陷界面超晶格自旋向上态密度带隙值
Table 3.    Band  gaps  of  spin-up  states  of  (SVO)m/

(STO)n(111) superlattices with ideal  or defect  inter-

faces.

Band gap of spin-up states/eV

m/n 5/1 4/2 6/3 5/4 4/5 6/6

Ideal interfaces 0 0 0.28 0.51 1.00 0.48

Defect interfaces 0 0.69 0.56 0.74 1.03 0.77
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统研究了不同间隔层厚度和界面 Ti-V混合缺陷

对 (SVO)m/(STO)n(111)超晶格电、磁性能的影响.

通过对不同厚度间隔层的超晶格进行电子结构的

计算分析, 证明了间隔层 STO的厚度可以有效地

调控 (SVO)m/(STO)n(111)超晶格的导电性, 并可

实现铁磁半金属-铁磁绝缘体的转变. 进一步通过

对比界面处 Ti-V混合掺杂前后的电子结构, 发现

Ti-V混合缺陷确实在超晶格的金属-绝缘体转变中

发挥了重要的作用. 相比理想界面, Ti-V混合缺陷

界面更能抑制超晶格的层间耦合效应, 诱导超晶格

从铁磁半金属-铁磁绝缘体的转变. 目前, 不论是铁

磁半金属还是铁磁绝缘体, 都被视为构建自旋电子

器件的理想材料, 但这两种材料在钙钛矿超晶格中

都很罕见. 本研究不但在 SVO/STO(111)超晶格

中发现铁磁半金属和铁磁绝缘体, 而且在超晶格

SVO/STO(111)中实现了铁磁半金属-铁磁绝缘体

转变的有效调控, 这将使该材料有可能在新一代自

旋电子设备中发挥重要作用, 也将进一步拓展钙钛

矿超晶格在自旋电子学领域的应用.
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Abstract

In  this  work,  the  first-principle  calculations  based  on  density  functional  theory  (DFT)  are  employed  to

investigate the electronic  and magnetic  properties  of  SrVO3/SrTiO3(111) superlattices.  The studies  show that

the  transition  from  ferromagnetic  half-metal  to  ferromagnetic  insulator  can  be  achieved  by  adjusting  the

thickness of the spacer-layer SrTiO3. The interlayer coupling between the SrVO3 sublayers can occur across two

unit-cell (uc) distance of SrTiO3, and the superlattice is ferromagnetic half-metal. When the SrTiO3 sublayers

are  3uc,  a  small  band gap (about 0.28 eV) appears  in  the superlattice.  When the SrTiO3  sublayers  are  more

than  3uc,  the  superlattice  has  a  large  band  gap  and  exhibits  ferromagnetic  insulating  state.  Further  studies

show  that  the  Ti-V  mixed  defects  play  an  important  role  in  realizing  the  transition  of  metal-insulator.

Compared with the ideal interface, the Ti-V mixed interface can inhibit the interlayer coupling and induce the

transition  of  ferromagnetic  half-metal  to  ferromagnetic  insulator.  These  results  provide  a  theoretical  basis  for

the transition of ferromagnetic half-metal to ferromagnetic insulator by adjusting the number of SrTiO3 layers

in SrVO3/SrTiO3(111) superlattices.
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