
 

 

Janus MoSSe/g-C3N4 异质结的电子性质
及其双轴应变调控*
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(合肥工业大学土木与水利工程学院, 合肥　230009)

(2025 年 8 月 27日收到; 2025 年 9 月 28日收到修改稿)

构建范德瓦耳斯异质结是丰富二维材料物性并增强其光电等性能的有效策略. 本文基于第一性原理模

拟, 系统地研究了两种不同界面结构的 Janus MoSSe/g-C3N4 异质结 (即 SMoSe/g-C3N4 和 SeMoS/g-C3N4)的

电子性质及其双轴应变调控规律. 结果表明, 针对 SMoSe/g-C3N4 异质结构, MoSSe本征偶极场与界面电场方

向一致,  相互叠加形成由 g-C3N4 指向 MoSSe的增强电场 ,  体系呈现 I型能带排列特征 ;  而在 SeMoS/

g-C3N4 异质结构中, 两者方向相反, 部分相互抵消后形成由MoSSe指向 g-C3N4 的净电场, 呈现 II型能带排列

特征, 可促进载流子的分离从而有效提升其光催化分解水活性. 进一步研究发现, 施加双轴应变可有效地调

节两种异质结构的电子能带, 尤其在 SeMoS/g-C3N4 中可实现 I型与 II型能带结构的可逆转变 . 本研究为

Janus MoSSe/g-C3N4 异质结在光催化与光电器件领域的应用提供了理论依据.
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 1   引　言

自 2004年通过微机械剥离法成功制备单层石

墨烯以来 [1], 二维材料因其独特的物理性质受到

学者们的广泛关注 [2]. 在众多二维材料中 , 过渡

金属二硫化物 (transition-metal dichalcogenides,

TMDs, 化学通式为 MX2, M = Mo, W; X = S,

Se, Te)在基础研究和器件应用方面取得了显著进

展 [3–5]. 然而, 传统二维 TMD材料具有高度对称的

晶格结构, 这在一定程度限制了对电子态和功能特

性的进一步调控设计. 为此, 一类打破面外结构对

称性的 Janus二维 TMD材料应运而生 (化学通式

变为 MXY, X≠Y). 例如, 通过将二维MoS2 中一层

S原子替换为 Se原子, 可成功地制备得到以 Janus

MoSSe为名的“双面神”二维材料 [6,7]. 此类结构打

破镜面对称性, 引发面外极化响应和 Rashba自旋

劈裂等效应 [8–10], 进而赋予材料更加新颖的电子性

质 [11]、力学性质 [12]、力电耦合特性 [13] 和催化性

能 [14], 在光电子器件、能源转换与催化等领域展示

出巨大前景 [15,16].

近年来, 石墨相氮化碳 (g-C3N4)作为一种新

型二维非金属半导体材料, 因其独特的结构和光电

性质受到广泛关注. 该材料通常通过化学气相沉

积 (CVD)或温度诱导冷凝实验合成 [17,18], 具有多

孔骨架结构、高稳定性、可见光响应和可调节能带

间隙等特点 [19–22]. 研究发现 g-C3N4 主要存在两种

典型构型,  即 tri-s-triazine和 s-triazine晶体结

构 [23]. 迄今, 多数研究集中于 tri-s-triazine型 [24,25],

而对 s-triazine结构的研究却鲜有报道 [26,27], 其电

子性质及调控机制尚不明确. 此外, g-C3N4 仍面临

可见光吸收范围较窄和载流子复合率较高等问题,
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制约了其在光催化领域的应用 [28]. 为改善其光电

性能, 研究者们已经尝试多种策略, 包括构造多孔

结构、元素掺杂以及构筑异质结等 [29–31].

在已报道的多种改性策略中, 基于范德瓦耳

斯 (vdW)作用垂直堆叠不同二维材料构筑的异质

结构, 因其能够整合各组分优势并诱发新奇物理现

象, 已成为当前研究的热点 [32,33]. 此类结构中层内

由强共价键确保了结构稳定性,  而层间则由弱

vdW相互作用维系, 使得异质结即使在晶格失配

条件下仍能实现稳定堆叠 [34]. 根据能带排列方式,

vdW异质结通常可分为 I型、II型和 III型. 其中,

I型异质结有利于电子和空穴的快速复合, 适用于

发光二极管等光学器件 [35]; II型异质结可实现载

流子分离并延长激子寿命, 适用于光催化和光电探

测等 [36]; III型异质结则具有能带重叠特征, 适用于

隧道场效应晶体管等器件 [37,38]. 研究表明, vdW异

质结不仅能保留组分材料的本征属性, 还可通过界

面耦合产生增强的光电与磁学性能. 例如, Ye等 [39]

发现 g-C3N4/WSe2 异质结在紫外光和可见光区域

吸收能力显著增强, 外电场可诱导其能带排列由

I型向 II型转变, 双轴应变则可调控其直接-间接

带隙转变并引起吸收峰的红移和蓝移. Liu等 [40] 报

道的MoSSe/WSSe异质结在应变与电场调控下表

现出更高的载流子分离效率及增强的可见光和紫

外光吸收性能.

鉴于 MoSSe和 g-C3N4 之间具有较小的晶格

失配度, 本文构建由单层MoSSe与 s-triazine型 g-

C3N4 组成的范德瓦耳斯异质结, 采用基于密度泛

函理论 (density functional theory, DFT)的第一

性原理计算方法, 系统研究不同堆叠构型下的界面

稳定性、电子结构及能带排列方式, 重点考察应变

对能带结构、态密度、电荷密度分布与转移等关键

物理量的影响规律, 旨在揭示应变工程对 Janus

MoSSe/g-C3N4 异质结光电性能的调控机制, 为拓

展此类异质结在光电器件领域的应用提供理论

依据.

 2   计算方法

本文所有第一性原理模拟计算均采用 VASP

(Vienna ab initio  simulation package)模拟软件

包执行 [41]. 计算中采用投影缀加波 (PAW)方法描

述原子核与价电子之间的相互作用 [42], 电子交换

关联作用采用广义梯度近似 (GGA)下的 Perdew-

Burke-Ernzerhof (PBE)方法描述 [43]. 为准确描述

层间 vdW相互作用, 引入了 DFT-D3方法进行修

正 [44]. 布里渊区取样的 k 点网格密度设置为 6×

6×1. 计算中设置平面波截断势能为 400 eV, 能量

和原子间作用力的收敛标准分别设置为 10–4 eV

和 0.01 eV/Å. 为消除由周期性边界条件引起的相

邻镜像层之间的相互作用, 在垂直于异质结构平

面方向设置了厚度为 20 Å的真空层. 需要提出的

是, 在计算功函数时已添加了垂直于平面方向的

偶极子校正, 且以上模拟参数均经过收敛性测试

后确定.

 3   结果与讨论

 3.1    晶体结构与电子性质

首先, 本文研究了本征单层 Janus MoSSe与

g-C3N4 的晶体结构及电子性质. 图 1(a), (b)分别

展示了两者的俯视与侧视结构示意图.  Janus

MoSSe的晶格常数为 3.25  Å,  带隙为 1.63 eV,

Mo—S与 Mo—Se键长分别为 2.42 Å和 2.54 Å.

g-C3N4 的晶格常数为 4.79 Å, 带隙为 1.85 eV, 其

结构中存在两种不同的 C—N键 ,  键长分别为

1.33 Å和 1.47 Å, 与 Pei[45] 报道的数据高度一致.

3× 3
√
3 2× 2

√
3

Janus  MoSSe/g-C3N4 异 质 结 计 算 超 胞 由

 的 MoSSe超胞与   的 g-C3N4 超胞

垂直堆叠构成, 二者在平面内的晶格失配率仅为

1.8%, 计算公式如下: 

δ =
(a− b)× 2

(a+ b)
× 100%, (1)

其中, a 和 b 分别为两种材料在 x 方向上的晶格常

数. 根据界面原子种类的不同, 将异质结分为两种

基本构型: SMoSe/g-C3N4(记为 A型)与 SeMoS/

g-C3N4(记为 B型), 分别代表 Se和 S原子层界面.

对于每种界面构型, 将 Janus MoSSe层相对于 g-

C3N4 分别顺时针旋转 0°, 60°, 120°, 180°, 240°和

300°共得到 12种堆叠模式, 分别记为 A1—A6和

B1—B6, 如图 1(c)所示.

Janus MoSSe/g-C3N4 异质结界面结合强度用

黏附功评估, 黏附功越大, 界面结合强度越强, 界

面越稳定, 计算公式如下: 

Wad =
(
EMoSSe + Eg-C3N4

− EMoSSe/g-C3N4

)
/A, (2)
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EMoSSe/g-C3N4
EMoSSe Eg-C3N4其中  ,    和   分别代表相应

结构优化后的能量; A 为界面面积. 如表 1所列,

所有异质结构的黏附功均为正值, 表明结构整体稳

定. 其中 A2和 B2构型的黏附功最大, 结构最为稳

定. 优化后, Janus MoSSe层 S-Se垂直距离保持

为 3.22 Å, 与孤立 MoSSe单层结构形貌一致. 受

Janus MoSSe层影响, g-C3N4 层出现 0.64 Å的屈

曲褶皱变形. A2与 B2构型中两层之间的垂直间
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图 1    (a) 单层MoSSe和 (b) g-C3N4 的俯视图和侧视图 . 黑色框为MoSSe和 g-C3N4 的单胞结构 ; (c) SMoSe/g-C3N4 (A1—A6)和
SeMoS/g-C3N4 (B1—B6)不同堆叠构型的俯视图和侧视图 , 其中 A2—A6, B2—B6分别由 A1, B1以 60°间隔依次顺时针旋转

MoSSe层得到的异质结构 (黑色虚线框内为最小超胞, A2和 B2上的阴影突出了结合能最低的堆叠构型); (d) A2与 (e) B2异质

结构声子谱; (f) A2与 (g) B2异质结构 AIMD模拟的能量变化

Fig. 1. (a) Top and side views of single-layer MoSSe and (b) g-C3N4. The black box indicates the unit-cell structure of MoSSe and

g-C3N4;  (c)  top  view  and  side  view  of  different  stacking  configurations  of  SMoSe/g-C3N4  (A1–A6)  and  SeMoS/g-C3N4  (B1–B6).

Among them, A2–A6 and B2–B6 are heterostructures obtained by rotating the MoSSe layers of A1 and B1 clockwise by 60° respect-

ively  (the  smallest  computational  supercell  is  indicated  by  the  black  dashed  box,  and  the  shadows  on  A2 and  B2 highlight  the

stacked configuration with the lowest binding energy);  Phonon spectrum of  (d) A2 and (e)  B2 heterostructure;  AIMD simulation

results for (f) the A2 and (g) B2 heterostructure.
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距分别为 3.18 Å和 3.11 Å, 均处于典型的 vdW作

用范围内. 此外, 基于密度泛函微扰理论 (density

functional perturbation theory, DFPT)[46] 计算了

A2与 B2异质结的声子谱, 均无虚频出现, 验证了

动力学稳定性 (图 1(d), (e)); 基于正则系综 (NVT)

的从头算分子动力学 (AIMD)模拟进一步表明, 该

结构在 300 K下能量波动平稳, 具备良好的热力

学稳定性 (图 1(f), (g)).

图 2(a)—(d)展示了单层MoSSe, g-C3N4 的能

带图以及 A2, B2异质结的投影能带图, 可以看到

异质结形成后带隙明显减小, A2和 B2的带隙分

别为 1.53 eV和 1.07 eV, 且均保持直接带隙特征.

值得注意的是, 异质结中 g-C3N4 子层的带隙 (A2:

2.08 eV, B2: 2.10 eV)均大于其孤立单层时的带

隙 (1.85 eV), 这可归因于界面效应引起的结构畸

变. 能带排列分析表明, A2异质结呈现典型的 I型

能带结构 (CBM和 VBM均由 Janus MoSSe层贡

献),  而 B2异质结呈现 II型能带结构 (CBM和

VBM分别由 Janus MoSSe和 g-C3N4 层贡献).

为进一步探究偶极矩的影响, 本文分别计算

了 A2和 B2异质结的投影态密度 (PDOS)和功

函数. 图 2(e)给出了 A2异质结的 PDOS分布, 其

在费米能级附近的态密度主要源于 MoSSe层中

的Mo原子, 进一步证实了 A2的 I型能带特征.

图 2(f)给出了 B2异质结的 PDOS分布, 其在费米

能级附近的导带底态密度主要由Mo原子贡献, 价

带顶态密度则主要源于 N原子贡献 ,  与 B2的

II型能带特征相符.

功函数的计算公式为 

Φ = Evac−Ef, (3)

式中, Evac 为真空能级 , Ef 为对应的费米能级 .

图 3(e)和图 3(f)分别展示了单层 Janus  MoSSe

和 g-C3N4 的静电势分布 .  计算得到的功函数分

别为 5.64 eV和 4.69 eV. 单层 MoSSe由于结构不

 

表 1    SMoSe/g-C3N4 (A1—A6)和 SeMoS/g-C3N4 (B1—B6)不同堆叠构型的黏附功
Table 1.    Adhesion energies for different stacking configurations of SMoSe/g-C3N4 (A1–A6) and SeMoS/g-C3N4 (B1–B6).

堆叠类型 A1 A2 A3 A4 A5 A6

黏附功/(J·m–2) 0.135213 0.135218 0.135108 0.135205 0.134514 0.134329

堆叠类型 B1 B2 B3 B4 B5 B6

黏附功/(J·m–2) 0.167633 0.167926 0.167737 0.167705 0.167188 0.167301
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图 2    　(a) 单层MoSSe和 (b) g-C3N4 的能带; (c) A2和 (d) B2的投影能带 (费米能级均已设为 0); (e) A2和 (f) B2的投影态密度

Fig. 2. Energy band structures of single-layer (a) MoSSe and (b) g-C3N4; projected energy bands of (c) A2 and (d) B2 (Fermi levels

have all been set to 0); projected densities of states of (e) A2 and (f) B2.
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对称, 其 Se原子面和 S原子面之间存在 0.76 eV

的静电势差, 与已有研究结果吻合良好 [47–49].

图 3(a)—(d)展示了 A2与 B2异质结的平面

差分电荷密度, 可以看到形成异质结后, 组分间发

生了电荷转移. A2型异质结中, 电子耗尽区主要

分布于 g-C3N4 层及其孔洞下方的 Se原子附近 ;

B2型异质结中, 电子耗尽区主要分布于 g-C3N4 层

及其孔洞上方的 S原子区域. 两种异质结构中, 电

子积聚区均集中于界面区域. 电子均从低功函数

的 g-C3N4 层转移至高功函数的MoSSe层, 在界面

处形成由 g-C3N4 指向MoSSe的内建电场.

图 3(g)和图 3(h)展示了 A2与 B2型异质结

的静电势分布, 计算得到的功函数分别为 5.74 eV

和 5.03 eV. 两种异质结构中同时存在由于电荷转

移形成的界面电场和 MoSSe固有的偶极电场. 在

A2型异质结中, 界面电场与 MoSSe固有偶极场
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图 3    (a), (c) A2差分电荷密度俯视图和侧视图 ; (b), (d) B2差分电荷密度俯视图和侧视图 (黄色为正 , 代表电子积聚 ; 蓝色为

负, 代表电子消耗); (e), (f) 单层 MoSSe和 g-C3N4 的静电势; (g), (h) A2和 B2的静电势

Fig. 3. (a), (c) Differential charge density diagrams for top view and side view of A2; (b), (d) differential charge density diagrams

for top view and side view of B2 (yellow indicates positive, representing electron accumulation; blue indicates negative, represent-

ing electron consumption); (e), (f) the electrostatic potential of the single-layer MoSSe and g-C3N4; (g), (h) the electrostatic poten-

tials of A2 and B2.
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方向一致, 两者协同作用促进载流子的迁移. 在

B2异质结中两者方向相反, 但净电场仍与 MoSSe

固有偶极场方向一致, 表明 MoSSe的固有偶极场

在调控界面电荷行为中起主导作用.

最后, 基于 HSE06杂化泛函 [50] 计算获得了各

结构更精确的带边位置 (图 4), 以评估其光催化水

分解潜力. 图 4中灰色和红色虚线分别代表 pH = 0

和 pH  =  7条件下的水氧化电位 (–5.67 eV和

–5.26 eV)及还原电位 (–4.44 eV和–4.03 eV),  这

些带隙均超过水分解所需的电位差 (1.23 eV). 在

pH = 0和 pH = 7条件下, 单层 g-C3N4 的 CBM

高于对应的水还原电位, 且 VBM高于–5.67 eV,

因此可以驱动析氢反应 (HER). 单层 Janus MoSSe

的能带带边同时跨越水的氧化和还原电位, 可驱动

水的氧化还原反应实现全分解水. 相较于单层组分

材料, A2型异质结带边同时跨越氧化还原电位且

带隙更小, 表现出更强的光催化分解水活性. B2型

异质结在 pH = 0时还原能力增强; 在 pH = 7时

则可同时驱动析氢和析氧反应, 其活性高于单层

g-C3N4. 以上结果表明, 通过合理设计异质结界面,

可有效调控其能带结构与催化性能.

 3.2    应变调控

应变工程是调控半导体材料及其异质结构电

子能带性能的有效手段之一. 本文通过对 Janus

MoSSe/g-C3N4 异质结构施加面内双轴应变, 系统

地研究其对电子性质的影响规律. 图 5(a)和图 5(b)

展示了 A2和 B2两种异质结在不同双轴应变 (拉

应变为正, 压应变为负)下的带边位置及带隙变化.

两种结构内部均存在由 g-C3N4 层指向 Janus

MoSSe层的内建电场. 结果表明, 带隙对应变具有

显著依赖. 在–5% — –1%应变范围内, A2型异质

结的带隙随压应变增大而逐渐减小; 在–1%—5%
的应变范围内, 随着拉应变的增大 (压应变的减

小)而进一步减小; B2型异质结的带隙在–4%压

应变时达到最大值, 随后在–4%—5%的应变范围

内随着压应变的减小 (拉应变的增大)而逐渐减小.

值得关注的是, 当施加–4%压应变或 5%拉应变

时,  B2型异质结的能带排列由 II型转变为 I型

(图 5(b)), 表明应变可有效调控其能带对齐方式.
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在较小应变下, B2型异质结的电子性质仍由其本

征内建电场主导; 而当应变增大到一定数值时, 应

变效应占主导地位,  从而驱动能带对齐类型的

转变.

为了深入地理解 B2型异质结在–4%压应变

和 5%拉应变作用下能带对齐类型的转变机制, 本

文进一步分析了对其电子结构. 图 6(a)和图 6(b)

展示了 B2型异质结在不同双轴应变状态下沿面外

方向 (Z 方向)的平面平均差分电荷密度分布. 从

图 6中可观察到, 电子显著聚集于 Janus MoSSe

层附近的界面区域, 而空穴则主要分布于 g-C3N4
层附近, 形成典型的空间电荷分离结构. 该电荷重

新分布诱导产生内建电场, 从而促进光生载流子的

有效分离. 双轴应变的施加可进一步调节载流子密

度进而改变内建电场的强度, 而内建电场是驱动光

生载流子对分离的关键因素.

 4   结　论

本文基于第一性原理计算, 系统研究了 SMo

Se/g-C3N4 和 SeMoS/g-C3N4 两类异质结构的电

子性质, 重点考察了堆叠构型、层间距以及双轴应

变对其性能的调控机制. 研究表明, 两类异质结均

具有较低的晶格失配率和良好的结构稳定性. 与单

层组分相比, 异质结的带隙明显减小, 有利于增强

其光催化分解水活性. 静电势与差分电荷密度分析

表明, 界面处存在由 g-C3N4 指向MoSSe层的电荷

转移, 形成内建电场, 并且导致不同的能带对齐方

式: SMoSe/g-C3N4 异质结为 I型能带结构, 其CBM

与 VBM均由 MoSSe贡献 ;  而 SeMoS/g-C3N4 异

质结则为 II型能带结构, CBM和 VBM分别源于

g-C3N4 和 MoSSe层 .  值得关注的是 ,  SeMoS/g-

C3N4 异质结在–4%的压应变和 5%拉应变作用下

可实现 II型到 I型能带排列的转变. 应变还可有效

调节能带带隙大小, 促进电子向导带跃迁, 提升界

面电荷转移效率, 从而进一步增强其光催化性能.

本研究揭示了应变工程在调控二维异质结电子性

质方面的有效性, 为设计基于此类异质结的光电器

件提供了重要理论依据.
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图 6    　(a) B2异质结构在不同拉应变作用下的平面平均差分电荷密度; (b) B2异质结构在不同压应变作用下的平面平均差分

电荷密度

Fig. 6. (a) Planar average differential charge density of B2 heterostructure under different tensile strains; (b) planar average differ-

ential charge density of B2 heterostructure under different compressive strains.
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Abstract

Constructing van der Waals (vdW) heterostructures has emerged as an effective strategy for enriching the

physical properties of two-dimensional materials and optimizing their optoelectronic performance. In this work,

we  systematically  investigate  the  electronic  properties  and  biaxial  strain  modulation  of  Janus  MoSSe/g-C3N4
heterostructures with two distinct interfacial configurations—SMoSe/g-C3N4 and SeMoS/g-C3N4—by means of
first-principles simulations. Binding energy comparisons and AIMD simulations are performed to determine the

most stable stacking pattern of each type of the heterostructure. The analyses of the electrostatic potential and

work function reveal that the intrinsic dipole of MoSSe layer and the interfacial electric field in the SMoSe/g-

C3N4  heterostructure  undergo  a  constructive  superposition.  This  enhances  the  overall  built-in  electric  field,

which  points  from  g-C3N4  layer  to  MoSSe  layer,  resulting  in  a  type-I  band  alignment.  In  contrast,  in  the

SeMoS/g-C3N4  configuration,  the  two  fields  oppose  each  other,  leading  to  a  net  electric  field  directed  from

MoSSe to g-C3N4 layer. This leads to a type-II band alignment, which facilitates spatial carrier separation and

significantly  enhances  photocatalytic  water-splitting  activity.  Furthermore,  this  study  also  demonstrates  that

biaxial  strain  can  effectively  modulate  the  electronic  band  structures  of  both  types  of  heterostructures.  In

particular,  the  SeMoS/g-C3N4  system  exhibits  a  reversible  transition  between  type-I  and  type-II  band

alignments  under  specific  compressive  (–4%)  and  tensile  (+5%)  strain  states.  The  underlying  mechanism  is

elucidated by the difference charge density calculations. This study provides theoretical insights into the role of

interfacial and intrinsic dipoles combined with strain engineering, offering a viable route for designing efficient

MoSSe/g-C3N4-based photocatalysts and optoelectronic devices.
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