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近些年来引起广泛关注的二维半导体莫尔超晶格系统中存在着莫尔激子、强关联电子态和面外铁电性

等新奇物理现象, 电子的层间耦合对于理解这些现象至关重要. 本文研究了二维半导体双层莫尔超晶格中的

层间耦合随位置和动量的变化. 外势场导致的局域布洛赫波包的层间耦合与波包宽度以及中心位置处的层

间平移有着密切关系. 同时, 层间耦合随动量的变化使得基态   型波包和激发态   型波包有着截然不同的随

中心位置变化的层间耦合形式: 在两个   型波包的层间耦合消失的位置,   和   型 (或   和   型)波包之间的

层间耦合达到最强. 利用该性质, 可以通过外加光电场来调控特定谷的基态波包的层间输运. 此外, 双层系统

中发现的面外铁电性可以归结为不同层导带和价带间的耦合导致的电子在两层中的再分配现象. 将本文得

到的层间耦合形式与单层紧束缚模型相结合, 可计算出垂直平面的电偶极密度, 其随层间平移的变化形式和

数量级与实验观测相符.
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1   引　言

近 10年来, 过渡金属硫族化合物 (transition-

metal dichalcogenides, TMDs)这种二维材料因其

在下一代光电技术中的应用潜力而受到了物理、化

学和材料等研究领域的高度关注 [1−3]. TMDs(包

括 MoS2, MoSe2, MoTe2, WS2 和 WSe2)、六方氮

化硼 (hexagonal boron nitride, hBN)和石墨烯均

为具有层状结构的二维材料, 每一个单层为共价键

组成的六角晶格, 而层与层之间则以较弱的范德瓦

耳斯力结合. 当前用于获得单层二维材料的技术,

包括机械剥离、化学气相沉积和分子束外延生长

法, 已经发展得比较成熟. 单层极限下, 这些二维
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材料在费米面附近的能带边均位于六角布里渊区

能量简并但不等价的两个角落  , 称为谷赝自旋 [4].

但与先前已经受到广泛关注的石墨烯不同, 单层

TMDs是直接能隙位于红外到可见光波段的半导

体, 因此非常适合光电和半导体光学相关的应用器

件 [1−3]. 此外, 过渡金属的强自旋轨道耦合效应使

得 TMDs的   谷价带 (导带)携带符号相反、大

小在 0.15—0.40(0.03) eV的自旋劈裂, 导致了带

边附近谷赝自旋和自旋的一一对应 [5]: 如果能量最

低的位于  谷的空穴具有向下的自旋, 那么具有

相同能量的位于  谷的空穴具有向上的自旋. 这

也使 TMDs成为设计制造自旋/谷电子学器件的

理想平台之一.

将两个单层系统上下堆叠得到的范德瓦耳斯
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双层结构可极大地扩展二维层状材料在研究和应

用上的前景 [6]. 与单层 TMDs相比, 相邻层之间的

层间耦合效应带来了双层 TMDs中更为丰富的可

调控性和新奇物理现象, 尤其是当双层系统中存在

莫尔超晶格时 [7,8]. 莫尔超晶格出现在两层材料

的晶格常数非常接近而且晶格朝向几乎一致时,

其周期通常在几纳米到十几纳米之间, 远大于单

层材料的晶格常数 (3 Å左右). 在一个超原胞内

的不同位置, 层间耦合随不同层原子的上下堆叠

方式的改变而缓慢变化 [9], 导致层间距、超晶格势、

光学属性和层赝自旋等众多物理性质随位置的变

化 [10−15]. 这进一步导致例如莫尔激子 [16−21]、强关

联多体电子态 [22−33] 和垂直平面的铁电性 [34−42] 等

实验现象. 为了理解这些新奇物理现象背后的物理

机制, 有必要在先前已有的结论上 [9], 对二维层状

半导体材料中层间耦合的形式进行更深入的分析

和讨论.

本文从单层 TMDs的电子布洛赫波本征态出

发, 推导了双层 TMDs莫尔超晶格中的层间耦合

随位置和动量的变化. 通过分析发现, 非局域的布

洛赫波和局域的布洛赫波包的层间耦合随位置和

动量的变化可导致莫尔超晶格势的出现以及电子

在不同层的再分配, 这也是很多实验现象背后的物

理机制. 本文内容简述如下: 第 2节是关于晶格匹

配或不匹配的双层系统中非局域化的布洛赫波之

间的层间耦合; 以此为基础, 第 3节给出了莫尔超

晶格中局域化的布洛赫波包之间的层间耦合形式,

并将其与晶格匹配的双层结构中的布洛赫波层间

耦合做了对比; 第 4节讨论了近期实验上观测到的

双层系统中的垂直平面电偶极矩, 它可被层间耦合

导致的电子在不同层的再分配现象很好地解释;

第 5节对全文做了总结, 并讨论了采用的研究方法

的局限性. 

2   非局域化的布洛赫波之间的层间
耦合形式

 

2.1    单层材料中的电子布洛赫函数

对于 TMDs、hBN和石墨烯这些二维层状材

料, 同一层内部的原子之间是通过共价键结合, 而

不同层之间则是以较弱的范德瓦耳斯键结合. 因此

通常采用的处理方法是以单层材料的电子布洛赫

函数为出发点, 将层与层之间的耦合效应看作微

扰. 单层 TMDs中电子的哈密顿量为 

Ĥ1layer = − ℏ2

2m

∂2

∂r2
+
∑
R

V (r −R) , (1)

R

ψn,k (r)

n k ψn,k (r)

等号右边第二项代表单层 TMDs的周期晶格势,

 是过渡金属原子 M在二维平面上的位置. 该哈

密顿量的本征态为单层布洛赫函数  , 其中

 为能带指标,   为晶格动量.   可以展开成

以下原子轨道线性组合的布洛赫和形式: 

ψn,k (r) =
1√
N

∑
R

eik·RDn,k (r −R) , (2)

N Dn,k (r −R)

R n

k

其中  是系统总的原胞数目,   是局域

在  附近的原子轨道线性组合, 其组合方式随  和

 而变化.

n = c n = v

τK τ = ±

±K

d0 ≡ dz2 d±2 ≡
dx2−y2 ± idxy√

2
ψn,τK Ĉ3ψn,τK (r) =

e−iτ 2π
3 C3(n)ψn,τK (r) Ĉ3 Ĉ3

C3 (n)

本文主要关注导带 (  )和价带 (  )电

子在六角布里渊区角落   点附近的性质 ( 

为谷赝自旋). 在  点, 导带和价带布洛赫函数的

主要成分分别是过渡金属的   和  

 轨道 [5], 它们分别携带 0和±2的角动

量量子数 . 布洛赫函数   满足  

 , 即具有  对称性 (  为 120°

旋转算符), 这里的量子数  与旋转中心的选择

有关 [43], 参见表 1.
 
 

表 1    导带和价带布洛赫函数在 K 点的 C3 量子数在不

同旋转中心下的取值, 其中 M为过渡金属, X为硫族原

子, h为M和 X组成的正六边形中心

C3Table 1.    The      quantum  numbers  of  the  conduction

and valence band Bloch functions at K  for different  rota-

tion centers.  Here M is  the transition-metal  site,  X is  the

chalcogen  site,  and h  is  the  hollow center  of  the  hexagon

formed by M and X.

M X h

ψc,K 0 –1 +1

ψv,K –1 +1 0
 
 

Ĉ3 τK

d0,±2 Dc,τK = d0

Dv,τK = d2τ q ̸= 0 τK + q

Dn,τK+q

un,k (r) = e−ik·rψn,k (r) |q| ≪ |K|

un,τK+q q = (qx, qy)

由于  对称性,   点布洛赫函数的原子轨道

组合中只能出现   的一种 , 对应   和

 . 但是在   的   处 , 这 3种

d轨道都会出现在  中, 其具体组合方式可

以通过求解 k·p哈密顿量来得到. 考虑布洛赫函数

的周期部分   , 在  

时可以用以下二能带的 k·p哈密顿量来描述

 随动量  的变化 [5]: 
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ĤτK+q =
∆

2
(|uc,τK⟩⟨uc,τK | − |uv,τK⟩⟨uv,τK |)

+ ατq−τ |uc,τK⟩⟨uv,τK |
+ ατqτ |uv,τK⟩⟨uc,τK |+O

(
q2
)
, (3)

∆ ∼ α ∼
qτ ≡ qx + iτqy

q uc,τK+q ≈

uc,τK + τ
αqτ
∆

uv,τK uv,τK+q ≈ uv,τK−τ αq−τ

∆
uc,τK

τK + q

其中,     2 eV为导带和价带之间的能隙,   

0.4 eV·nm为模型参数 [5],    . 微扰求

解该哈密顿量 (保留到   一阶 )得到  

 ,   .

于是  处原子轨道线性组合的形式为 

Dc,τK+q ≈ d0+τ
αqτ
∆

d2τ , Dv,τK+q ≈ d2τ−τ
αq−τ

∆
d0.

(4)

eiq·(r−R)dm (r −R) ≈ dm (r −R)

m = 0 ±2 |q| ≪ |K|
dm (r −R)

|r −R|

上述结果利用了  

的性质 (  ,    ), 这是因为   , 而且

 是一个高度局域化的原子轨道, 其绝对

值随  指数衰减. 

2.2    双层材料中不同层布洛赫函数之间的
层间耦合

从 (2)式的单层 TMDs布洛赫函数出发, 可推

导出不同层布洛赫函数之间的层间耦合形式. 双

层 TMDs系统中的电子哈密顿量为 

Ĥ2layer = − ℏ2

2m

∂2

∂r2
+
∑
R′

V ′ (r −R′)+
∑
R

V (r −R) ,

(5)

R′ = l′1a
′
1 + l′2a

′
2 R = r0 + l1a1 + l2a2

a′
1,2 a1,2 l′1,2 l1,2 r0

a1,2 a′
1,2

其中等式右边第二 (三)项为上 (下)层 TMDs的

周期晶格势. 这里用带撇的符号表示上层 TMDs

中的物理量, 而不带撇的符号则表示下层. 为了方

便计算, 将上 (下)层 TMDs晶格的金属原子位置

写成  (  ), 其中

 (  )为晶格基矢,   和  为任意整数,   为

下层 TMDs相对于上层的平移 (见图 1(a)). 需要

指出的是, 由于双层系统是通过较弱的范德瓦耳斯

力结合, 因此不需要让两层的晶格相互匹配, 也即

 和  的大小和方向均可以不同.

Ĥ2layer = Ĥ ′
1layer+

ĤT = Ĥ1layer + Ĥ ′
T Ĥ ′

1layer Ĥ1layer

Ĥ ′
T ≡

∑
R′
V ′(r −R′)(

ĤT ≡
∑

R
V (r −R)

)
ψn′,k′ ψn,k

⟨ψn′,k′ |ψn,k⟩ ≈ 0 ψn′,k′ ψn,k⟨
ψn,k

∣∣Ĥ2layer
∣∣ψn′,k′

⟩
≈
⟨
ψn,k|ĤT |ψn′,k′

⟩
≈

双 层 哈 密 顿 量 又 可 写 成  

 , 其中    (  )是上 (下)

层 TMDs的 哈 密 顿 量 ,   

 为上 (下)层的周期晶格势.

由于上层和下层的布洛赫态  ,   分别局域

在垂直方向上的不同位置, 它们之间几乎无交叠

(  ), 因此   和   之间的层间

耦 合 为  

⟨
ψn,k|Ĥ ′

T |ψn′,k′
⟩

ψn′,k′ ψn,k . 从   和   出发可以将双层

TMDs的哈密顿量写成:
 

Ĥ2layer =
∑
n,k

(En,k +∆En,k) |ψn,k⟩⟨ψn,k|

+
∑
n′,k′

(En′,k′ +∆En′,k′) |ψn′,k′⟩⟨ψn′,k′ |

+
∑

n,k,n′,k′

⟨
ψn,k

∣∣ĤT |ψn′,k′
⟩
|ψn,k

⟩
⟨ψn′,k′ |

+ h.c., (6)

∆En,k ≡
⟨
ψn,k

∣∣Ĥ ′
T

∣∣ψn,k

⟩
∆En′,k′ ≡

⟨
ψ′
n,k

′
∣∣

ĤT |ψn′,k′
⟩式中,   和 

 代表某一层对另一层的能量修正. 本文

重点关注第三行的层间耦合项, 利用 (2)式有:
 

 

(a)
M' X' M X

B1 3K'
3K


2
3K'


2
3K

B1

B2

B2







r0

r0

0

-K
¡



-K'

K

K'

0

3

(b)

(c) |0(r0)|

|+(r0)| |-(r0)|

a2

a1

a1

a1

a2

a2

θ

|f0 (r0)|
|f+ (r0)| |f− (r0)| r0

图 1    双层 TMDs中布洛赫电子之间的层间耦合　(a)层

间转角为   的双层 TMDs示意图 , 其中蓝 (橙)色大圆圈代

表上 (下)层的过渡金属原子 M' (M), 蓝 (橙)色小圆圈代

表上 (下)层的硫族原子 X' (X); 下半部分为局部放大后得

到的不同层的原胞, 平面坐标原点选在上层的某个过渡金

属原子上 ; (b)上下层的六角布里渊区示意图 ; (c)在两层

TMDs晶 格 完 全 匹 配 的 情 况 下 ,  (14)式 中 的   ,

 和   随层间平移   的变化

θ

xy

r0

|f0 (r0)| |f+ (r0)| |f− (r0)|
r0

Fig. 1. Interlayer  coupling  in  bilayer  TMDs:  (a)  Schematic

illustration of a bilayer TMDs with a twist angle    , where

large  blue  (orange)  circles  stand  for  the  transition-metal

atoms  M'  (M)  in  the  upper  (lower)  layer,  small  blue  (or-

ange)  circles  are  the  chalcogen  atoms  X'  (X)  in  the  upper

(lower) layer. The lower part indicates an enlarged view of

unit cells in two layers. The    -coordinate origin is set on

a  transition-metal  atom  of  the  upper  layer,  and  a  nearby

transition-metal atom in the lower layer has the spatial co-

ordinate    .  (b)  The  upper-  and  lower-layer  Brillouin

zones. (c) The values of    ,     and   

in Eq. (14) as functions of     when the two TMDs lattices

are fully commensurate. 
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⟨
ψn,k|ĤT |ψn′,k′

⟩
=
∑
RR′

eik
′·R′−ik·R
√
NN ′

∫
drD∗

n,k (r−R)

× ĤTDn′,k′ (r −R′) . (7)

ĤT∫
drD∗

n,k(r −R)·

ĤTDn′,k′ (r −R′) ≡ Tn′,k′

n,k (R′ −R) R′ −R

Tn′,k′

n,k (R′ −R) =
∑
q

e−iq·(R′−R)
√
NN ′

Tn′,k′

n,k (q)

在忽略层间相互作用导致的晶格形变时,   具有

下层 TMDs晶格的周期性, 因此 

 是  的函

数 , 此即为双中心近似 [44−46]. 引入傅里叶变换

 ,  可 将

(7)式写成:  ⟨
ψn,k|ĤT |ψn′,k′

⟩
=
∑

GG′
δk′+G′,k+GT

n′,k′

n,k (k +G) eiG·r0 , (8)

G′ G

δk′+G′,k+G G

G′ k′ = k +G−G′ ψn,k ψn′,k′

式中   (  )是上 (下 )层 TMDs晶格的倒格矢 .

(8)式中的  意味着只有存在倒格矢  和

 使得  时, 布洛赫态  和 

之间才存在非零的耦合矩阵元 .  (8)式适用于

TMDs、hBN和石墨烯等六角晶格以及其他非六角

晶格的二维材料, 而先前的多个关于石墨烯 [44−46]

和 TMDs[9,11] 的工作已得到了该结果.

Tn′,k′

n,k (R′ −R) ≡ ⟨Dn,k,R|ĤT |Dn′,k′,R′⟩

R′ −R

Tn′,k′

n,k (q) |q|

Tn′,k′

n,k (R′ −R) ∝ e−|R
′−R|/σ Tn′,k′

n,k (q) ∝(
1 + σ2|q|2

)−3/2
σ

∼ 1

G G′

注意到  

代表不同层原子轨道线性组合的层间耦合 , 为

 的平滑衰减函数 , 因此其傅里叶变换

 应随着   的增加而迅速衰减. 可近似地

取   , 对应  

 , 其中衰减的特征长度   应与层间

距在同一量级 (   Å), 这使得 (8)式的求和中需

要考虑的  和  的数目其实非常少.

ψn,τK+q

ψn′,τ ′K′+q′

在能带边所在的布里渊区角落附近,  

和  之间的耦合为  ⟨
ψn,τK+q|ĤT |ψn′,τ ′K′+q′

⟩
= e−iτK·r0

∑
κκ′

δτ ′κ′+q′,τκ+q

× eiτκ·r0Tn′,τ ′K′+q′

n,τK+q (τκ+ q) , (9)

κ ≡ K +G κ′ ≡ K ′ +G′

|κ| |κ′|
κ = K Ĉ3K Ĉ2

3K κ′ = K ′ Ĉ3K
′ Ĉ2

3K
′

κ κ′

τK τĈ3K τĈ2
3K

τ ′K ′ τ ′Ĉ3K
′
τ ′Ĉ2

3K
′

式中 ,    和   . 在 (9)式的求

和中, 最重要的是   和   最小的那些项, 分别对

应   ,  ,  和   ,  ,  , 而

其余   和   的贡献可以忽略. 一般情况下由于两

层 TMDs的晶格常数不同以及层间转角的存在,

不同层的布里渊区角落   ,    ,    和

 ,    ,    不重合 (见图 1(b)). 实验

a1,2 a′
1,2

(τ ′κ′, τκ) ± (K ′,K)

±
(
Ĉ3K

′, Ĉ3K
)

±
(
Ĉ2

3K
′, Ĉ2

3K
)

± (−K ′,K)

±
(
−Ĉ3K

′, Ĉ3K
)

±
(
−Ĉ2

3K
′, Ĉ2

3K
)

上关注的莫尔超晶格出现在  和  的大小近似

相等, 同时两层之间的转角非常接近 0°(称为 R类

堆叠)或 60°(称为 H类堆叠)的时候. 这两种情况

下, (9)式中需要考虑的  分别是  ,

 ,    和   ,

 ,   .

(τ, τ ′) = (+,+)

(τ, τ ′) = (+,−)

q

为便于讨论, 不妨取R类堆叠下  ,

而 H类堆叠下   . 利用 (4)式的原子

轨道展开式, 可得在 R类堆叠下 (保留到  的一阶): 

T c′,K′+q′

c,K+q (κ+ q) ≈ T 0
0 (κ+ q) + q−

α

∆
T 0
2 (κ)

+ q′+
α′

∆′T
2
0 (κ) ,

T v′,K′+q′

v,K+q (κ+ q) ≈ T 2
2 (κ+ q)− q′−

α′

∆′T
0
2 (κ)

− q+
α

∆
T 2
0 (κ) ,

T c′,K′+q′

v,K+q (κ+ q) ≈ T 0
2 (κ+ q) + q′+

α′

∆′T
2
2 (κ)

− q+
α

∆
T 0
0 (κ) ,

T v′,K′+q′

c,K+q (κ+ q) ≈ T 2
0 (κ+ q) + q−

α

∆
T 2
2 (κ)

− q′−
α′

∆′T
0
0 (κ) . (10)

而在 H类堆叠下 

T c′,−K′+q′

c,K+q (κ+ q) ≈ T 0
0 (κ+ q) + q−

α

∆
T 0
2 (κ)

− q′−
α′

∆′T
−2
0 (κ) ,

T v′,−K′+q′

v,K+q (κ+ q) ≈ T−2
2 (κ+ q) + q′+

α′

∆′T
0
2 (κ)

− q+
α

∆
T−2
0 (κ) ,

T c′,−K′+q′

v,K+q (κ+ q) ≈ T 0
2 (κ+ q)− q+

α

∆
T 0
0 (κ)

− q′−
α′

∆′T
−2
2 (κ) ,

T v′,−K′+q′

c,K+q (κ+ q) ≈ T−2
0 (κ+ q) + q−

α

∆
T−2
2 (κ)

+ q′+
α′

∆′T
0
0 (κ) . (11)

Tm′

m (k) Tm′

m (R′ −R)

Tm′

m (R′ −R)≡
∫

drd∗m(r −R)ĤT dm′(r −R′)

ĤT

Ĉ3 dm(Ĉ3r) = ei 2π3 mdm(r)

Tm′

m

(
Ĉ3k

)
= ei 2π3 (m′−m)Tm′

m (k) κ = K Ĉ3K

Ĉ2
3K q

其中   是   的傅里叶变换 , 而

 为不

同层 d轨道之间的层间耦合. 注意到 d轨道和 

都具有   不变性, 且   , 于是

 . 对   ,    和

 求和可得 (9)式在保留到  一阶时的简化结果.

为简单起见, 只给出两个价带之间的层间耦合形

式, 其余情况可类似导出. R类和H类堆叠下分别有:
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  ⟨
ψv,K+q|ĤT |ψv′,K′+q′

⟩
R ≈ δq′−q,Q0

(
t22 (Q0) + γRvv′q− + βRvv′q+

)
+ δq′−q,Ĉ3Q0

eiB1·r0

(
t22 (Q0) + ei

2π
3 γRvv′q− + ei

4π
3 βRvv′q+

)
+ δq′−q,Ĉ2

3Q0
eiB2·r0

(
t22 (Q0) + ei

4π
3 γRvv′q− + ei

2π
3 βRvv′q+

)
,⟨

ψv,K+q|ĤT |ψv′,−K′+q′

⟩
H
≈ δq′−q,Q0

(
t−2
2 (Q0) + q−γ

H
vv′ + q+β

H
vv′
)

+ δq′−q,Ĉ3Q0
eiB1·r0

(
ei

4π
3 t−2

2 (Q0) + q−γ
H
vv′ + ei

2π
3 q+β

H
vv′

)
+δq′−q,Ĉ2

3Q0
eiB2·r0

(
ei

2π
3 t−2

2 (Q0)+q−γ
H
vv′ + ei

4π
3 q+β

H
vv′

)
,

(12)

Q0 ≡ K − τ ′K ′ B1 ≡ Ĉ3K −K B2 ≡ Ĉ2
3K−K B′

1 ≡ τ ′Ĉ3K
′ − τ ′K ′ B′

2 ≡ τ ′Ĉ2
3K

′ − τ ′K ′

tm
′

m ≡Tm′

m (K) βRvv′ ≡
∂T 2

2 (k)

∂k+

∣∣∣∣
k=K

− α

∆
t20 γRvv′ ≡

∂T 2
2 (k)

∂k−

∣∣∣∣
k=K

− α′

∆′ t
0
2 βHvv′ ≡

∂T−2
2 (k)

∂k+

∣∣∣∣
k=K

+
α′

∆′ t
0
2 −

α

∆
t−2
0 γHvv′ ≡

∂T−2
2 (k)

∂k−

∣∣∣∣
k=K

t22 (Q0) ≡ t22+ γRvv′Q0,−

t−2
2 (Q0) ≡ t−2

2 +
α′t02
∆′ Q0,+

其 中   ,    和     (  和   )

为下 (上 )层的倒格基矢 , 见图 1(b). 其余参数为   ,    ,   

 ,    ,    .      ,

 .

q

q

t±2
2 (Q0) Q0 q′

P±

∣∣t00∣∣ ≈ ∣∣t±2
2

∣∣ ≈∣∣t02∣∣ , ∣∣t−2
0

∣∣ ≈
q

(12)式中   的零阶项结果与文献 [9]一致, 而

这里保留的   的一阶项反映了层间耦合随动量的

变化,    中与   有关的项则是来源于   的

一阶项, 这些一阶项对局域化的   型电子波包的

层间耦合有很大影响. 另外, 对第一性原理计算结

果的拟合发现 , 两个导带之间的零阶耦合强度

  2 meV比价带之间的    10 meV和导

带与价带之间的    15 meV小 1个数量

级 [9,14], 因此导带间层间耦合的  一阶项的影响会

比较显著.

l1b1 + l2b2 b1 ≡

Q0 − Ĉ3Q0 =B′
1 −B1 b2 ≡ Q0 − Ĉ2

3Q0=B′
2−B2

l1,2 b1,2

±Q0 ±Ĉ3Q0

±Ĉ2
3Q0 λ =

aa′√
a2 + a′2 − 2aa′cosδθ

≈ a√
δ2 + δθ2

a′ a

δ ≡ 1− a′/a≪ 1 δθ ≪ 1

θ π/3

由 (12)式可得, 通过层间耦合直接或间接联

系的两个布洛赫态 (可以位于同一层或不同层)的

动量之差必然有   的形式 , 这里  

   ,   ,

 为任意整数 . 这相当于受到一个以   作为

倒格基矢的超晶格势的作用, 此即为莫尔超晶格

效 应 . 超 晶 格 的 布 里 渊 区 为   ,    和

 组成的六边形 , 由此可得其周期为  

 , 这里  和  是

上下层的晶格常数,   , 而  是

层间转角  与 0或  的差别.

Q0 = 0

a1 = a′
1 a2 = a′

2

θ

  对应两层 TMDs的晶格完全匹配的情

况, 即晶格基矢满足   和   , 这通常出

现在两层 TMDs为同种材料的同质结并且它们的

相对转角  严格等于 0°或 60°时. 此时的层间耦合

可写成:
 

⟨
ψv,K+q|ĤT |ψv′,K′+q′

⟩
R =

δq′,q

[
t22f0 (r0) + βRvv′q+f− (r0) + γRvv′q−f+ (r0)

]
,⟨

ψv,K+q|ĤT |ψv′,−K′+q′
⟩
H =

δq′,q

[
t−2
2 f− (r0) + βHvv′q+f+ (r0) + γHvv′q−f0 (r0)

]
.
(13)

可定义: 

f0 (r0) ≡ 1 + eiB1·r0 + eiB2·r0 ,

f± (r0) ≡ 1 + eiB1·r0e±i2π/3 + eiB2·r0e±i4π/3, (14)

f0,± (r0) r0 κ = K

Ĉ3K Ĉ2
3K Tn′,τ ′K′+q

n,K+q (κ+ q) eiκ·r0

r0

|f0 (r0)| |f+ (r0)| |f− (r0)|

q

q

r0 = (a1 + a2)/3 2 (a1 + a2)/3

f0 (r0) = 0 q

f− (r0) = 3 f+ (r0) = 3 q

式中   随   的变化来源于 (9)式中   ,

 和   对应于   项之

间的干涉. 如图 1(c)所示, 当  取一个原胞内的不

同值时  ,   和  可在 0—3之间

剧烈变化, 导致层间耦合也大幅变化. 层间耦合同

时也包含随  线性变化的项, 虽然通常情况下零阶

项占主导, 但是在某些特定的双层结构中层间耦合

只包含   的一阶项的贡献. 例如 0°转角下最稳定

的 3R型 (对 应   或  

的 R类堆叠)有   , 它的层间耦合的   零

阶项消失 , 同时   或   , 代表  

一阶项贡献最强. 

3   局域化的布洛赫波包之间的层间
耦合形式

本节从局域的角度来看待莫尔超晶格中的电

子. 图 2(a)所示为一个典型的莫尔超晶格以及对
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λ

a ≈
λ a

应的超原胞, 其周期   通常在几纳米到十几纳米,

远大于单层 TMDs的晶格常数   3 Å. 在一个范

围小于  同时又大于  的局部区域内, 双层 TMDs

的原子排布方式与一个晶格匹配的双层结构几乎

相同 (见图 2(a)). 如果有一个局域在该区域的电子

波包, 直觉上其性质应与某个特定层间平移下的晶

格匹配双层结构中的电子接近, 这正是文献 [11−15]

采用的处理方法. 需指出的是, 层间平移在晶格匹配

的双层 TMDs中为一不随位置变化的常数, 而在

莫尔超晶格中则随位置缓慢变化. 如图 2(b)所示,
 

r0(A)=0

(a) (b)

r0

r0(Rc)

R
c=1a'1+2a'2

R=1a
1+2a

2

(c)

S
S

P+
P−

+

+

+

-

-

下层, =+ 上层,  '=+

下层, =-

=- =+

上层,  '=-

 '=-

S
S

P−P+

(d)

上层

下层K谷流

T

r0(B)=
a1+a2

3
r0(C)=

2(a1+a2)

3

A B C



λ

A B C λ a

r0 (A) = 0 r0 (B) = (a1 + a2)/3 r0 (C) = 2 (a1 + a2)/3 r0 (Rc)

Rc r0 (Rc) = r0 +R−Rc B S
S σ+ σ− S P+ P−

σ+ −K S
+K

图 2    莫尔超晶格中局域化的布洛赫波包之间的层间耦合　(a) 层间转角接近 0°下周期为   的莫尔超晶格示意图, 菱形为一个

超原胞 ,    ,    ,    为三个范围小于    同时又大于单层晶格常数   的局部区域 , 其内部的原子排布与层间平移分别为

 ,   和   的晶格匹配的双层结构接近 . (b) 层间平移   随区域中心位

置   的变化, 其满足   . (c) 通过外场调控两个局域在   处的   型波包之间的层间耦合, 其中黑色直线箭

头代表与   型波包有关的非零层间耦合, 红 (蓝)色波浪箭头代表用   (  )圆偏振光场实现同一层内部的   型到   (  )型波

包的激发. 上下层波包的相对能量可通过施加层间电压来调节. (d) 在双层系统中, 可通过施加   圆偏振光将下层中   谷的  

型波包通过层间跃迁移动到上层, 而   谷则被留在下层. 波包的局域化来源于上下层接触区域形成的莫尔超晶格势, 我们设下

层感受到的势阱较深因此基态波包无法自由运动, 而上层感受到的势阱较浅因此基态波包可在层内运动, 它们在一个面内电场

的作用下可产生谷流

A B

C

r0 (A) = 0 r0 (B) = (a1 + a2)/3

r0 (C) = 2 (a1 + a2)/3 r0 (Rc) Rc

r0 (Rc) = r0 +R−Rc S B

S
σ+ σ− S P+ P−

−K S σ+

+K

Fig. 2. The interlayer coupling between two localized Bloch wavepackets in the moiré superlattice. (a) Schematic illustration of a

moiré superlattice with a period l when the twist angle is close to 0°. The diamond shape corresponds to a supercell.    ,     and

  are three local regions with spatial extensions smaller than l but larger than the monolayer lattice constant \(a\), whose atomic
registrations  are  close  to  lattice-matched  bilayer  structures  with  interlayer  translations    ,      and

 ,  respectively.  (b)  The  variation  of  the  interlayer  translation      with  the  local  region  center    ,

which satisfies    . (c) Tuning the interlayer coupling between two    -type wavepackets localized at     with

external fields. Black straight arrows indicate the nonzero interlayer couplings related to the    -type wavepackets, while red (blue)

wavy arrows stand for    (  ) circularly-polarized optical fields which can excite an   -type to a   -type (  -type) wavepack-

et. The relative energy position between the upper- and lower-layer wavepackets can be tuned by an interlayer bias.(d) A schemat-

ic illustration of how to move the    valley   -type wavepackets from the lower- to upper-layer by applying a    circularly-po-

larized optical field. Meanwhile the     valley wavepackets remain in the lower-layer. The wavepacket is localized by the moiré

potential at the region where two layers are in contact. We assume that the carriers in the lower-layer feel deep potential wells thus

cannot move, while those in the upper-layer feel shallow potential wells thus can move under the effect of an in-plane electric field,

which results in a valley current. 
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r0 Rc = l′1a
′
1 + l′2a

′
2

r0 (Rc) r0 (Rc) = r0+

R−Rc r0 +R = r0 + l1a1 + l2a2 R′

坐标原点处的层间平移  与位置 

处的层间平移   之间满足 [11]
 

 , 这里   是   附近

下层 TMDs中某个金属原子位置. 于是
 

B1,2 · r0 (Rc) = −B1,2 ·Rc +B1,2 · r0

= b1,2 ·Rc +B1,2 · r0 (15)

Rc b1,2 = B′
1,2 −B1,2为  的线性函数. 这里利用  .

S P±

下文从波包的函数形式出发结合第 2节得到

的布洛赫波之间的层间耦合 ((12)式), 来推导不同

层的布洛赫波包之间的层间耦合 , 并分析其与

(13)式的异同. 考虑一外势场导致的电子局域化,

这样的势场可以来源于扫描隧穿显微镜的探针或

是杂质电荷等. 将势场近似为二维简谐势, 于是电

子基态为   型高斯波包, 而第一激发态为   型高

斯波包, 它们在下层 TMDs中的波函数分别为
 

Sn,τ (r) =

√
4π
A
w
∑
q

ψn,τK+q (r) e−
w2q2

2 −iq·Rc ,

P±
n,τ (r) =

√
4π
A
w2
∑
q

ψn,τK+q (r) q±e−
w2q2

2 −iq·Rc ,

(16)

w A

Rc

τK w′

其中   是波包在实空间的展宽,    是双层 TMDs

系统的面积,   为外势场的最低位置或波包中心.

波包在动量空间的分布中心则位于布洛赫函数的

能量极值点   . 对于上层 TMDs中展宽为   的

波包, 其波函数可类似写出. 以一对谷赝自旋为

τ = τ ′ = + τ = −τ ′ = +

S

 (R类堆叠)或   (H类堆叠)

的价带电子为例, 利用 (12)式和 (15)式可得两个

基态  型波包之间的层间耦合形式:  ⟨
Sv,+|ĤT |Sv′,+

⟩
R

=
w̄2

ww′ e
− w̄2Q2

0
4 −iQ0·Rc t̃22 (Q0) f0 (r0 (Rc)) ,⟨

Sv,+|ĤT |Sv′,−
⟩
H

=
w̄2

ww′ e
− w̄2Q2

0
4 −iQ0·Rc t̃−2

2 (Q0) f− (r0 (Rc)) . (17)

w̄ ≡
√

2w2w′2/(w2 + w′2) t̃22 (Q0) ≡ t22+

w̄2

2w′2
γRvv′Q0,−− w̄2

2w2
βRvv′Q0,+ t̃−2

2 (Q0) ≡ t−2
2 (Q0)−

w̄2γHvv′Q0,−

2w2
− w̄2βHvv′Q0,+

2w2

q′=q=0

Rc r0 (Rc)

w̄2

ww′ e
− w̄2Q2

0
4 −iQ0·Rc

±K ′ K

w̄

λ 1/w̄

|Q0|
w̄

e−iQ0·Rc

式 中 ,    ,   

 ,   

 . 将 (17)式与晶格匹配时

的 (13)式对比, 可看出两者在   时非常接

近, 均随波包中心  处的层间平移  剧烈变

化 (见图 1(c)). 不同之处在于因子  ,

其来自于动量中心分别位于  和  的两个波包

的波函数交叠. 当两个波包的实空间平均展宽  大

于莫尔超晶格周期  时, 其动量空间平均展宽 

小于它们动量中心的距离  , 导致了波函数交叠

随  的高斯型衰减; 而波包的动量中心不在同一位

置则产生了相位因子  .

q

S P±
此外, 两个布洛赫态的层间耦合中的  一阶项

(见 (12)式)使得  型和  型波包之间也存在有限

大小的层间耦合: 

  ⟨
P−
v,+|ĤT |Sv′,+

⟩
R
=

w̄4

w2w′2
e−

w̄2Q2
0

4 −iQ0·Rc

(
γRvv′

w′ − w′Q0,+

2
t22

)
f+ (r0 (Rc)) ,

⟨
Sv,+|ĤT |P−

v′,+

⟩
R
=

w̄4

w2w′2
e−

w̄2Q2
0

4 −iQ0·Rc

(
βRvv′

w
+
wQ0,−

2
t22

)
f− (r0 (Rc)) ,

⟨
P+
v,+|ĤT |Sv′,+

⟩
R
=

w̄4

w2w′2
e−

w̄2Q2
0

4 −iQ0·Rc

(
βRvv′

w′ − w′Q0,−

2
t22

)
f− (r0 (Rc)) ,

⟨
Sv,+|ĤT |P+

v′,+

⟩
R
=

w̄4

w2w′2
e−

w̄2Q2
0

4 −iQ0·Rc

(
γRvv′

w
+
wQ0,−

2
t22

)
f+ (r0 (Rc)) ,

⟨
P−
v,+|ĤT |Sv′,−

⟩
H
=

w̄4

w2w′2
e−

w̄2Q2
0

4 −iQ0·Rc

(
γHvv′

w′ − w′Q0,+

2
t−2
2

)
f0 (r0 (Rc)) ,

⟨
Sv,+|ĤT |P−

v′,−

⟩
H
=

w̄4

w2w′2
e−

w̄2Q2
0

4 −iQ0·Rc

(
βHvv′

w
+
wQ0,−

2
t−2
2

)
f0 (r0 (Rc)) ,

⟨
P+
v,+|ĤT |Sv′,−

⟩
H
=

w̄4

w2w′2
e−

w̄2Q2
0

4 −iQ0·Rc

(
βHvv′

w′ − w′Q0,−

2
t−2
2

)
f+ (r0 (Rc)) ,

⟨
Sv,+|ĤT |P+

v′,−

⟩
H
=

w̄4

w2w′2
e−

w̄2Q2
0

4 −iQ0·Rc

(
γHvv′

w
+
wQ0,−

2
t−2
2

)
f− (r0 (Rc)) . (18)
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S P±

w w′

r0 (Rc) S

Rc

S S P±

Rc S

S P+

S P−

Ĉ3 A B

C

A B C S P± Ĉ3

C3 ψn,τK

ψn,τK C3

A B C

C3

C3

由 (18)式可以看出,    型到   型波包之间的

层间耦合强度随展宽  或  的减小而迅速增大, 而

且它随   的变化与两个   型波包的情况完全

不同. 由图 1(c)可知, 当选择波包中心   使得两

个  型波包的层间耦合最强时,   和  型波包之间

的层间耦合必然为 0; 反之如果将  选在两个  型

波包的层间耦合为 0的位置, 那么必然有   和  

型 (或   和   型)波包之间的层间耦合达到最强.

波包之间的层间耦合为 0或最强的情况往往出现

在具有   对称性的区域, 即图 2(a)中的   ,    或

 , 在这些位置上下层的旋转中心在面内重合. 局

域在  ,   或  的  和  型波包同样满足  对称

性, 其  量子数包括来自布洛赫函数  和波包

的包络两部分的贡献. 需要注意的是,   的 

量子数与旋转中心的选择M, X或 h相关 (见表 1),

当固定上层 TMDs的旋转中心为 M'时, 与之重合

的下层旋转中心在   ,    或   分别为 M, h和 X.

相应的波包  量子数总结列于表 2, 显然, 只有在

上下层的波包具有相同   量子数时, 它们之间的

层间耦合才不为 0.

S

r0 = (a1 + a2)/3 2 (a1 + a2)/3

±K

r0 (B) = (a1 + a2)/3 r0 (C) =

2 (a1 + a2)/3

±K

B

上述性质使得两个   型波包之间的层间耦合

可以通过外场来调控 . 在晶格匹配的 R类双层

TMDs中 , 最稳定的 3 R结构对应于层间平移

 或   ; 而在接近 0°转

角的双层 TMDs莫尔超晶格中,    谷的空穴感

受到一个莫尔超晶格势, 其势能的最低点也是出

现在层间平移   或者  

 的高对称位置 [14,15,47](见图 2(a)). 在

价带边位于  的双层WSe2 中 [48], 考虑被局域在

 处的空穴波包, 根据表 2的对称性知 

⟨
Sv,+|ĤT |Sv′,+

⟩
R =

⟨
Sv,+|ĤT |P−

v′,+
⟩
R

=
⟨
P+
v,+|ĤT |Sv′,+

⟩
R = 0,⟨

P−
v,+|ĤT |Sv′,+

⟩
R

⟨
Sv,+|ĤT |P+

v′,+

⟩
R

σ+

τ ′ = + S

P+ τ = − S

P+ S

σ+ τ = τ ′ = + S

τ = τ ′ = −
S

σ−

τ = τ ′ = − S

τ = τ ′ = +

S

σ+

−K

+K

−K

S P±

S

同时   和   达到最

大耦合强度. 施加一个   面内圆偏振的光场可以

在上层WSe2 中将谷指标为  的  型波包耦合

到  型波包 (或在下层WSe2 中将  的  型波

包耦合到  型波包), 从而间接产生两个  型波包

之间的层间耦合, 见图 2(c). 同时, 施加一个层间

电压可以改变上下层波包的相对能量. 于是通过选

择合适的  光场频率, 可以让  的  型波

包之间的层间耦合处于共振增强, 而  的

 型波包之间的层间耦合则是远失谐因而很弱. 反

之, 将光场圆偏振变为  同时保持频率不变, 则可

以让  的  型波包的层间耦合为共振增强

而   变成远失谐. 因此, 通过调节激光的

圆偏振和频率, 可以选择性地打开或关闭特定谷的

基态波包层间耦合, 从而实现谷赝自旋的可控层间

输运. 如图 2(d)所示, 考虑一个双层系统, 其中上

下层接触区域形成了莫尔超晶格势, 载流子被局域

在超晶格势最低点处形成基态  型波包. 设下层感

受到的势阱较深因此基态波包无法移动, 而上层感

受到的势阱较浅因此基态波包可在近邻势阱间发

生跃迁. 通过图 2(c)所示的过程, 可施加   圆偏

振光将下层中   谷的基态波包通过层间跃迁移

动到上层, 同时  谷留在下层不动. 一个面内电

场可使得位于上层的  谷载流子产生定向移动,

从而产生谷流. 另外, 也可以施加一面内静电场来

耦合同一层内的   型与   型波包, 此时不同层的

两个   型波包之间的层间耦合携带一个由面内电

A B C S P± C3

τ = + τ ′ = + τ = − τ ′ = −

表 2    局域在图 2(a)中  ,   和  区域的  和  型波包的  量子数, 其中旋转中心始终取为上层 TMDs晶格的过渡

金属M'. 这里只显示了谷指标为  和  的情况, 而  和  可通过时间反演得到
C3 S P±

τ = + τ ′ = +

τ = − τ ′ = −

Table 2.    The    quantum numbers of   - and   -type wavepackets localized at A, B and C in Fig. 2(a). Here we set the
rotation center as a transition-metal site M' in the upper TMDs layer. Only those with the valley indices    and  

are shown, while the cases for    and    can be obtained by a time reversal.

能带 波包位置
τ
′
= +上层(  ) τ = +下层(  )

S
′

 P
′+ P

′− S P+ P− 

c 

A 0 +1 –1 0 +1 –1

B 0 +1 –1 +1 –1 0

C 0 +1 –1 –1 0 +1

v 

A –1 0 +1 –1 0 +1

B –1 0 +1 0 +1 –1

C –1 0 +1 +1 –1 0
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场方向决定的相位, 这可导致层间激子发光性质的

显著改变 [47].
 

4   层间耦合导致的电子在不同层的
再分配

EF

P̂ ≡
1

2

∑
n,k

|ψn,k ⟩ ⟨ψn,k |

−1

2

∑
n′,k |ψn′,k⟩⟨ψn′,k|

|Ψ⟩ ψn,k ψn′,k

⟨Ψ |P̂ |Ψ⟩ = 0

v c′

tvc′,k ≡ ⟨ψv,k|ĤT |ψc′,k⟩

层间耦合效应的另一个效果是导致基态电子

在两层中的不平衡分布, 从而在每一层中产生非零

净电荷密度. 如图 3(a)所示, 半导体 TMDs或绝

缘体 hBN的费米面   位于导带和价带之间的能

隙中, 因此两层的价带均被电子占据而导带均无

占据. 引入层极化算符    

 , 其期望值对应从上层转移

到下层的电子数. 当不存在层间耦合时, 所有被占

据电子的基态   由低于费米面的   和  

组成 , 此时   , 即不存在电子的层间

转移. 当引入层间耦合效应时, 为简单起见我们只

考虑导带和价带: 下层的价带  和上层的导带  之

间存在层间耦合     , 而下层的

c v′ tcv′,k ≡

⟨ψc,k|ĤT |ψv′,k⟩

导带   和上层的价带   之间存在层间耦合  

 , 它们带来的层间杂化可产生有限

大小的电子层间转移; 另一方面上下层的价带都被

电子占满 (导带上无电子占据), 因此价带之间 (和

导带之间)的层间耦合不会导致电子层间转移, 可

不考虑. 通常层间耦合的强度远远小于能隙, 二阶

微扰下价带波函数变为
  ∣∣∣ψ̃v,k ⟩ ≈

(
1− 1

2

∣∣∣∣ tvc′,k
Ev,k − Ec′,k

∣∣∣∣2
)
|ψv,k ⟩

+
t∗vc′,k

Ev,k − Ec′,k
|ψc′,k ⟩

和
  ∣∣∣ψ̃v′,k ⟩ ≈

(
1− 1

2

∣∣∣∣ tcv′,k
Ev′,k − Ec,k

∣∣∣∣2
)
|ψv′,k ⟩

+
tcv′,k

Ev′,k − Ec,k
|ψc,k ⟩,

|Ψ̃⟩ ψ̃v′,k ψ̃v,k于是被占据电子的基态   由   和   组成. 此

时层极化密度一般为有限大小, 即
 

 

下层 上层

(a)

(b)

c,k c',k

v',k

vc',k
F

cv',k
v,k

B

N


DR1 DR3

DR2

   

8

4

0

-8

-4

能
量
/
e
V

(c)

(d)







-
-

r0=0

层
极

化
密

度
/
n
m
-
2

-0.037

0.037

0

r0=
a1+a2

3
r0=

2(a1+a2)

3

a2

a1

EF

∆R1,2,3 t

r0 r0

图 3    电子在层间的再分配效应　(a)双层半导体 TMDs或绝缘体 hBN的费米面   示意图 ; (b)单层 hBN的 pz 轨道紧束缚能

带 , 插图中   是 hBN晶格的 3个最近邻位移矢量 ,   是最近邻跃迁强度 ; (c)计算得到的双层 hBN层极化密度随层间平移

 的变化; (d)三种不同   时的双层 hBN原子排布, 上半部为上方视角, 下半部为侧方视角, 虚线箭头代表从 N向 B原子的电子

转移, 其中蓝 (橙)色大圆圈代表上 (下)层的 N原子, 蓝 (橙)色小圆圈代表上 (下)层的 B原子

EF

∆R1,2,3 t

r0

r0,

Fig. 3. The interlayer charge redistribution effect: (a) Diagram of the Fermi level    of the bilayer semiconductor TMDs or insulat-

or hBN; (b) the conduction and valence bands obtained from the pz-orbital tight-binding model for the monolayer hBN, in the inset,

  corresponds to the three nearest-neighbor displacement vectors, and     is the nearest-neighbor hopping; (c) the calculated

layer-polarization density in bilayer hBN as a function of the interlayer translation   ; (d) the atomic registries of bilayer hBN un-

der three different    the upper (lower) parts correspond to the top-view (side-view). The dashed arrows denote the electron redis-

tribution from N to B atoms. Here the large blue (orange) circles stand for the N atoms in the upper (lower) layer, small blue (or-

ange) circles are the B atoms in the upper (lower) layer. 
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ρ ≡ 1

A

⟨
Ψ̃ |P̂ |Ψ̃

⟩
=

1

(2π)2

∫
dk

(
|tcv′,k|2

(Ev′,k − Ec,k)
2 − |tvc′,k|2

(Ev,k − Ec′,k)
2

)
.

(19)

r0

r0

ψc,k (r) = β1,kψ
B
k (r) + β2,kψ

N
k (r) ψv,k (r) =

β∗
2,kψ

B
k (r)− β∗

1,kψ
N
k (r) ψ

B/N
k (r)

ψB
k (r) =

∑
R

eik·R√
N
pBz (r −R)

ψN
k (r) =

∑
R

eik·(R+∆R1)

√
N

pNz (r −R−∆R1)

(β1,k, β2,k)
T

以一个层间平移为   的 R类双层 hBN系统

为例, 可计算得到层间耦合导致的层极化密度随 

的变化. 单层 hBN可以用 B和 N原子的 pz 轨道紧

束缚模型描述 [49], 其导带和价带布洛赫函数分别

写成   和  

 , 这里   为 B/N原子

pz 轨道的布洛赫和   ,

 . 在紧

束缚近似下,    为下列 2×2矩阵能量较

高的本征态: 

ĤhBN =

(
∆BN/2 tk
t∗k −∆BN/2

)
, (20)

∆BN ≈
tk ≡ t

(
eik·∆R1 + eik·∆R2 + eik·∆R3

)
∆R1,2,3

t ≈

其中    4.5 eV是 B和 N的 pz 轨道之间的能

量差 ,    ,   

是 3个最近邻 B和 N原子之间的位移,    2.4 eV

是最近邻跃迁强度 [49]. 由此得到的单层 hBN导带

和价带能量见图 3(b).

双层 hBN的层间耦合形式与 TMDs类似. 对

于晶格匹配的 R类双层 hBN, 近似取不同层的两

个原子的 pz 轨道之间的层间耦合形式为 

TB′

B (k) = TN′

N (k) = TN ′

B (k) = TB′

N (k)

= tinter

(
1 + |k|2σ2

)−3/2

,

于是可推导出导带和价带之间的层间耦合: 

tvc′,k = tinter
∑
G

β2
2,keiG·(r0−∆R1) − β2

1,keiG·(r0+∆R1)(
1 + |k +G|2σ2

)3/2 ,

tcv′,k = tinter
∑
G

β∗2
2,keiG·(r0+∆R1) − β∗2

1,keiG·(r0−∆R1)(
1 + |k +G|2σ2

)3/2 .

(21)

tinter =

σ = r0

r0=(a1+a2)/3 2(a1+a2)/3

r0 = 0

r0

在层间跃迁参数   0.6 eV, 衰减特征长度

  1 Å下, 计算得到的层极化密度随  的变化见

图 3(c). 可以看到,    和  

时层极化最大且符号相反, 它们恰好对应双层 hBN

最稳定的 AB和 BA两种构型; 而  的 AA构

型下, 上下层互为镜像对称, 层极化密度为 0(见

图 3(d)); 其余   下的层极化密度则取中间值. 不

r0

r0 (Rc)

Rc

r0

同参数下, 层极化密度的大小随之变化, 但其随 

变化的函数形状基本固定. 非零的层极化代表不同

层中有非零且符号相反的净电荷密度, 即存在一个

垂直平面的电偶极矩. 在莫尔超晶格中,   随

位置   缓慢变化, 因此不同区域有着不同的电偶

极密度, 这使得其中的电子和空穴感受到一个随位

置变化的静电势, 这正是莫尔超晶格势的主要来源 [50].

而莫尔超晶格势导致的局域化是莫尔激子 [16−21] 以

及电子强关联多体态 [22−33] 出现的重要原因. 电子

的层间再分配导致的垂直平面电偶极矩已被多个

实验在双层 hBN和 TMDs系统中观测到 [34−42],

且测得的电子数密度随  的变化方式以及数量级

(~0.01 nm–2)与这里采用的简单模型估算结果相符.

r0 = (a1 + a2)/3 (r0=2(a1+a2)/3)

r0 = 0

上述对电子层间再分配的讨论是基于单层布

洛赫函数, 但从直观的角度, 它更易于理解的方式

是电子在不同层的 B和 N原子轨道之间的转移 [51].

由于B和N原子具有不同的电子亲和势, 当位于不同

层的两者相互靠近时, N原子上的电子会向 B原

子靠近以降低总能量, 这会导致少量电子在两层中

的再分配. 层间距固定的情况下, 不同层的N向B原

子转移的电子数随两者的面内距离指数衰减. 如

图 3(d)所示, 在   

时, 上层的 B(N)原子与下层的 N(B)原子在面内

的位置重叠, 因此转移的电子数达到最大, 这导致

了一个垂直向下 (上)的电偶极矩; 而在   时,

上层的 B(N)原子与下层的 B(N)原子在面内重

叠, 上下层互为镜像对称, 层间的净电荷转移为 0. 

5   总结与讨论

±K

Rc r0 (Rc)

P± S

S

本文以单层二维半导体材料中的布洛赫态为

出发点, 给出了位于不同层中的布洛赫态层间耦合

的具体形式, 并着重分析其在带边  附近与晶格

动量的关系, 以及局域布洛赫波包的层间耦合与其

中心位置的关系. 在双层莫尔超晶格中, 布洛赫波

包的性质随波包中心  处的层间平移  剧烈

变化, 这使得不同位置处波包的层间耦合差异极

大. 同时, 布洛赫态层间耦合随晶格动量的变化使

得激发态  型波包具有与基态  型完全不同的层

间耦合形式, 利用该性质可以用外场来选择性地打

开或关闭特定谷的  型波包层间耦合, 从而实现对

谷的层间输运的调控. 最后一节分析了层间耦合导

致的电子在不同层的再分配, 并用一个简单的紧束
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缚模型计算了产生的电偶极矩密度, 给出的数量级

与实验相符. 这说明本文的结果可以用来分析层间

耦合带来的实验现象, 并用在基于双层材料新奇物

理性质的器件上.

r0 (Rc) Rc

r0 (Rc) Rc

r0 (Rc)

Rc A

B C

前面的分析将双层系统中的单层材料视为刚

性, 在该假设下   为   的线性函数. 但实际

上在莫尔超晶格的周期很大时, 每个单层中的原子

排布都会发生细微的重构, 导致   不再是  

的线性函数. 但是本文关于波包的大部分结果仍成

立, 即波包的性质由其中心所在区域的   决

定, 只是它随  的函数关系会发生改变; 同时在  ,

 和   区域 , 由对称性分析得到的结论 (表 2和

图 2(c))也成立, 只是层间耦合的定量大小会受到

原子排布重构的影响. 期望将来有更精确的分析原

子排布重构影响下的层间耦合的结果.
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SPECIAL TOPIC—Two dimensional twisted moiré superlattice

Position- and momentum-dependent interlayer couplings in
two-dimensional semiconductor moiré superlattices*
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Abstract

S P±

S S

P+ S P−

In  recent  years,  various  novel  phenomena  have  been  observed  in  two-dimensional  semiconductor  moiré
systems, including the moiré excitons, strongly-correlated electronic states and vertical ferroelectricity. To gain
an insight into the underlying physical mechanisms of these intriguing phenomena, it is essential to understand
the  interlayer  coupling  form  of  the  electrons  in  moiré  systems.  In  this  work,  the  position-  and  momentum-
dependent  interlayer  coupling  effects  in  two-dimensional  semiconductor  moiré  superlattices  are  investigated.
Starting  from  the  monolayer  Bloch  basis,  the  interlayer  coupling  between  two  Bloch  states  are  treated  as  a
perturbation,  and  the  coupling  matrix  elements  in  commensurate  and  incommensurate  bilayer  structures  are
obtained, which are found to depend on the momentum and the interlayer translation between the two layers.
Under  the  effect  of  an  external  potential,  the  Bloch  states  form  localized  wavepackets,  and  their  interlayer
couplings are found to depend on the wavepacket width as well as the interlayer translation at the wavepacket
center position. Meanwhile the momentum-dependence results in very different interlayer coupling forms for the

ground-state    -type  and  the  excited-state    -type  wavepackets.  It  is  shown  that  at  a  position  where  the

interlayer coupling between two   -type wavepackets vanishes, the coupling between an   -type wavepacket and

a    -type  wavepacket  (or  between  an    -  type  wavepacket  and  a    -type  wavepacket)  reaches  a  maximum
strength.  This  can  be  used  to  manipulate  the  valley-selective  interlayer  transport  of  the  ground-state
wavepackets through external electric and optical fields. Besides, the vertical ferroelectricity recently discovered
in bilayer systems can be attributed to the charge redistribution induced by the coupling between conduction
and valence bands in different layers. Using the obtained interlayer coupling form combined with a simplified
tight-binding  model  for  the  monolayer,  the  vertical  electric  dipole  density  can  be  calculated  whose  form and
order of magnitude accord with the experimental observations.

Keywords: two-dimensional  semiconductor,  transition  metal  dichalcogenides,  moiré  superlattice,  interlayer
coupling

PACS: 73.43.Cd, 73.21.Cd, 73.22.–f, 73.21.Ac 　DOI: 10.7498/aps.72.20222046

 

*  Project supported by the National Natural Science Foundation of China (Grant No. 12274477).

†  Corresponding author. E-mail:  yuhy33@mail.sysu.edu.cn 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 72, No. 2 (2023)    027302

027302-12

http://doi.org/10.7498/aps.72.20222046
mailto:yuhy33@mail.sysu.edu.cn
mailto:yuhy33@mail.sysu.edu.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


二维半导体莫尔超晶格中随位置与动量变化的层间耦合

郭瑞平   俞弘毅

Position- and momentum-dependent interlayer couplings in two-dimensional semiconductor moiré superlattices

Guo Rui-Ping      Yu Hong-Yi

引用信息 Citation: Acta Physica Sinica, 72, 027302 (2023)    DOI: 10.7498/aps.72.20222046

在线阅读 View online: https://doi.org/10.7498/aps.72.20222046

当期内容 View table of contents: http://wulixb.iphy.ac.cn

您可能感兴趣的其他文章

Articles you may be interested in

二维范德瓦耳斯半导体莫尔超晶格实验研究进展

Recent experimental research progress of two-dimensional van der Waals semiconductor moiré superlattices

物理学报. 2022, 71(12): 127309   https://doi.org/10.7498/aps.71.20220347

二维半导体材料中激子对介电屏蔽效应的探测及其应用

Detection of dielectric screening effect by excitons in two-dimensional semiconductors and its application

物理学报. 2022, 71(12): 127102   https://doi.org/10.7498/aps.71.20220054

基于过渡金属硫族化合物同质结的光电探测器

Photodetectors based on homojunctions of transition metal dichalcogenides

物理学报. 2021, 70(17): 177301   https://doi.org/10.7498/aps.70.20210859

过渡金属硫族化合物柔性基底体系的模型与应用

Model and applications of transition metal dichalcogenides based compliant substrate epitaxy system

物理学报. 2018, 67(21): 218102   https://doi.org/10.7498/aps.67.20181571

石墨烯莫尔超晶格的晶格弛豫与衬底效应

Lattice relaxation and substrate effects of graphene moiré superlattice

物理学报. 2022, 71(18): 187302   https://doi.org/10.7498/aps.71.20220872

石墨烯莫尔超晶格体系的拓扑性质及光学研究进展

Topological properties of graphene moiré superlattice systems and recent optical studies

物理学报. 2019, 68(22): 220303   https://doi.org/10.7498/aps.68.20191317

https://wulixb.iphy.ac.cn
https://doi.org/10.7498/aps.72.20222046
http://wulixb.iphy.ac.cn
https://doi.org/10.7498/aps.71.20220347
https://doi.org/10.7498/aps.71.20220054
https://doi.org/10.7498/aps.70.20210859
https://doi.org/10.7498/aps.67.20181571
https://doi.org/10.7498/aps.71.20220872
https://doi.org/10.7498/aps.68.20191317

