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具有室温铁磁性的二维 Janus 钛硫属化物★ 
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摘要  设计具有室温磁性的二维铁磁材料是发展纳米尺度自旋电子学器件的重要基础, 但目前实验合成的二维室温铁

磁体种类有限且鲜有报道如何从非磁材料设计室温铁磁体. 受近期实验合成 Janus MoSSe 单层结构的启发, 基于第一

性原理计算理论预测了一类具有新奇电子结构的二维室温铁磁体 Janus TiXY (X＝S、Se 和 Te; Y＝H 和 F). 声子谱计算

和分子动力学模拟表明这些 Janus 单层材料具有晶格动力学和热力学稳定性. 基于 HSE06 杂化泛函计算能带结构给出

单层 TiTeH 和 TiTeF 是带隙为 0.18 和 0.48 eV 的双极磁性半导体, 其中 TiTeH 由于存在巨磁能带结构效应可以通过将

自旋取向由面外翻转至面内实现能带交错-打开转变和自旋分裂调控, 即达到自旋取向调控能带结构. 单层 TiSH、

TiSeH、TiSF 和 TiSeF 分别是自旋带隙为 2.67、1.73、3.11 和 2.27 eV 的铁磁半金属材料. 蒙特卡洛模拟给出 TiXH 和

TiXF 的居里温度范围分别为 339～401 K 和 341～497 K, 表明这些 Janus 单层材料均具有室温铁磁性. 我们还发现在双

层 TiSF 中存在与双层 CrI3类似的堆积取向依附的层间磁耦合基态. 此外当选用石墨烯作为保护层与 TiXY 形成异质结

后单层 Janus 结构的本征电子结构特征可以保留. 室温铁磁性以及丰富且可调控的电子结构使 Janus TiXY 材料成为一

类理想的自旋电子学候选材料, 同时基于非磁材料构建 Janus 结构为设计新型二维铁磁体开辟了一条崭新途径.  
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Abstract  Design of two-dimensional (2D) ferromagnetic materials with room-temperature magnetism is basic cornerstone 
for developing nanoscale spintronics. However, the experimental realized room-temperature ferromagnets are very limited 
and the design of room-temperature ferromagnets based on non-magnetic materials is rarely reported. Motivated by recently 
synthesized Janus MoSSe monolayer, we have predicted that Janus TiXY (X＝S, Se and Te; Y＝H and F) monolayers are 
intrinsic 2D ferromagnetic materials with above room-temperature long-range spin ordering and diverse electronic structures 
based on systematically first-principles calculations. The six Janus TiXY monolayers tend to adopt T-phase symmetry. The 
dynamically and thermally stability of lattice are confirmed by phonon spectrum calculations and molecular dynamics simu-
lations. Band structure calculations at HSE06 functional level demonstrate that the monolayer TiTeH and TiTeF are bipolar 
ferromagnetic semiconductors (BMS) with bandgap of 0.18 and 0.48 eV, respectively. Further, the spin direction-controlled 
band crossing to band gaped transition and tunable spin splitting at Γ-point are observed in TiTeH monolayer after flipping 
the spin orientation along from out-of-plane to in-plane direction owing to giant magneto band-structure effect. The TiSH, 
TiSeH, TeSF, and TiSeF monolayers are half-metallic ferromagnets (HMF) with a large spin gap of 2.67, 1.73, 3.11, and 2.27 
eV, respectively. Especially, the estimated Curie temperature (Tc) of TiXH and TiXF based on Monte Carlo simulations are 
range from 339～401 K and 341～497 K, respectively, which are higher than room-temperature. Similar to bilayer CrI3, we 
also find a stacking configuration dependent interlayer magnetic coupling ground state in bilayer TiSF. Moreover, taking 
TiSH and TiSF as prototypes, the intrinsic electronic properties can be maintained after the formation of heterojunctions by 
applying a protective coating graphene layer. The intrinsic room-temperature ferromagnetism together with diverse electronic 
structures, making the Janus TiXY monolayer a promising candidate for realistic spintronic applications. Further, constructing 
Janus monolayers based on nonmagnetic materials opens up new pathway for designing novel 2D ferromagnets. 
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1  引言 

自旋电子器件利用电子自旋这一自由度进行信息

存储、传输和处理, 具有低能耗、高处理速率和集成密

度等优势 , 为下一代信息技术领域发展提供良好机   
遇[1-4]. 为了在纳米尺度发展具有实用价值的自旋电子

器件, 寻找具有高居里转变温度的本征二维铁磁体是实

现这一目标的重要基础[5-6]. 近期, 实验在单层 CrI3和双

层 Ce2Ge2Te6 范德华晶体中观测到长程铁磁序证明了二

维铁磁性的存在, 但两者的居里转变温度低于 45 K 严

重限制其实际应用[7-8]. 目前, 实验报道具有本征铁磁性

的二维材料种类有限且大多缺少室温磁性[9-12]. 所以, 
探索如何设计具有长程磁序和高居里转变温度的二维

铁磁体是亟需突破的挑战.  
近期 , 实验通过两种不同策略合成一类命名为

“Janus 过渡金属二硫属化物”的新型材料[13-14]. 第一种

是先利用氢气等离子体剥离并替换一侧硫原子再通过

热处理硒化实现两侧表面分别占据硫原子和硒原子, 另
一种方法是控制硫化二硒化钼的一侧硒原子层. 受这一

独特结构形式的启发, 研究人员深入探究了不同种类的

Janus 过渡金属二硫属化物的力学、电学、化学性质和

稳定性. Janus 结构面外对称性的破缺会在垂直于面内

方向引入本征电极化, 展现出增强的析氢反应催化活

性、压电系数、谷极化、Rashaba 分裂、磁耦合和促进

结构相变等特征[15-24]. 然而, 通过置换本征非磁过渡金

属二硫化物一侧原子层在 Janus 结构中诱导室温磁性鲜

有报道[25]. 从结构上看, 二维过渡金属二硫化物上下暴

露两个原子层为通过形成 Janus 非对称结构调节电子结

构提供可能. 从中心金属原子配位环境看, 通过非同族

元素替换可同时改变中心金属的氧化态和晶体场对称

性, 可能引入非零净磁矩和长程磁序. 因此, 是否能从

非磁过渡金属二硫化物出发构建 Janus 二维材料来引入

室温铁磁性还有待理论或实验验证.  
本工作对一类新型的 Janus TiXY (X＝S、Se 和 Te;  

Y＝H 和 F)单层材料进行系统的第一性原理计算研究. 
值得注意的是实验上已经可以合成MoSH结构[24]. 计算

结果表明这些 Janus 单层材料都是稳定的室温铁磁体. 
其中 TiTeH 和 TiTeF 是双极磁性半导体[26], 而 TiSH、

TiSF、TiSeH 和 TiSeF 是铁磁半金属[6]. 蒙特卡洛模拟评

估 H 和 F 取代的 Janus 单层的居里温度范围分别为

339～401 K 和 341～497 K. 有趣的是, 通过将 TiTeH 中

自旋的取向由面外翻转至面内可诱发带隙交错-打开转

变和自旋分裂调控, 即实现自旋取向调控能带结构. 此
外, 以单层 TiSH 和 TiSF 为例, 计算结果指出当覆盖石

墨烯作为保护层后其本征电子结构特征保持不变, 同时

双层 TiSF 展现了堆积取向依附的层间磁耦合基态. 上
述结果不仅表明 Janus TiXY 二维材料在自旋电子器件

应用上具有潜在价值, 同时为设计二维室温铁磁体提供

新思路.  

2  结果与讨论 

2.1  晶体结构和稳定性 
如图 1(a)和(b)所示, 首先分别通过将 1T和 2H 相钛

硫属化物的一侧硫族原子替换为 H 或 F 原子来构造 1T
和 2H 相 Janus TiXY 单层结构, 然后计算比较其 1T 相

是否类似于 TiX2 母体材料在能量上更低. 如表 1 所展

示, 这六种 Janus 单层都更倾向于形成 1T 相. 对于 H 和

F 取代的 Janus TiXY 结构其 1T 和 2H 相能量差范围分

别为－0.319～－0.223 eV/Ti 和－0.147～－0.107 eV/Ti. 
对于 TiXH 和 TiXF, 优化后晶格常数分别为 0.322～
0.336 nm 和 0.329～0.349 nm. 随着 X 原子从 S 变化到

Te, 虽然 Ti 和 Y 原子层垂直间距依次缩小, 但 Ti 和 X
原子层垂直间距逐渐增大, 从而导致整体上 Janus 单层

的厚度逐渐增大(见支持信息, 表 S1). 二维 TiXY 的稳

定性可以通过差分电荷密度分析获得定性理解. 如图

1(c)、(d)和 S1(见支持信息)所示, 形成 Janus 结构后 H
或 F 原子会从 TiS 基底中获得电子, 整体结构可以通过

强电荷转移得以稳定. 同时由于非平衡的电荷转移会在

垂直面内方向形成电偶极, 例如 Bader 电荷分析给出每

个 Ti 原子会分别向 H 和 S 原子供给 0.72 和 0.98 个电子

从而上下原子面间产生电极化(见支持信息, 表 S1)[13,25].  

 

图 1  (a)和(b)分别为 T 和 H 相 Janus TiXY 单层结构. (c)和(d)分别为

TiSH 和 TiSF 的差分电荷密度图, 等值面分别为 0.03 和 0.05 e/Bohr3,
其中电子消耗和集聚区域分别用红色和蓝色显示. 俯视和侧视图分别

展示在左侧和右侧 
Figure 1  Structures of the (a) T-phase and (b) H-phase Janus TiXY 
monolayers. Isosurface plots of deformation electronic density of (c) 
TiSH and (d) TiSF monolayers with charge depletion and accumulation 
regions colored red and blue, respectively. The isovalue are equal to 0.03 
and 0.05 e/Bohr3 for TiSH and TiSF, respectively. The top and side views 
are displayed in left and right panels 

形成能 Ef定义为 Ef＝E(TiXY)－E(TiX2)－1/2 E(Y2)
＋µX, 其中E(TiXY)是 Janus单层结构的总能量, E(TiX2)
和 E(Y2)分别代表 TiX2和 H2或 F2的能量而 µX是体相硫

族单质平均原子能量. 如表1所陈列, 这六种 Janus结构

的形成能都为负值具有热力学稳定性, 表明通过 H2 或
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F2替换TiX2一侧硫族原子层来合成TiXY在实验上是可

行的. 

表 1  T 相和 H 相 TiXY 单层结构每单胞的能量差 ΔE＝ET－EH, 优化

后的晶格常数 a, 基态电子结构特征 G.S, 每单胞磁矩 M 和形成能 Ef  
Table 1  The calculated energy difference (ΔE＝ET－EH) between 
T-phase and H-phase monolayer TiXY per Ti atom, optimized lattice 
constant a, ground state electronic configuration (G.S), magnetic moment 
M, and formation energy per Ti atom Ef 

TiXY ΔE/eV a/nm G.S M/µB Ef/eV 

TiSH －0.319 0.322 HMFa 0.84 －0.233 

TiSeH －0.351 0.329 HMFa 0.87 －0.244 

TiTeH －0.223 0.336 BMSb 0.88 －0.487 

TiSF －0.147 0.328 HMFa 0.92 －2.138 

TiSeF －0.117 0.335 HMFa 1.00 －2.126 

TiTeF －0.107 0.349 BMSb 1.11 －2.258 
a HMF represents half-metallic ferromagnet. b BMS represents bipolar mag-
netic semiconductor.  

二维 TiXY 的晶格稳定性可进一步依据声子谱和分

子动力学模拟进行确认. 如图 2(a)、(b)和 S2 (见支持信

息)所展示, 声子谱沿布里渊区高对称路径无虚频表明

其具有晶格动力学稳定性. 进一步在 300 K 下执行 5 皮

秒 ab initio 分子动力学模拟来检验其晶格热稳定性, 模
拟结束后晶体结构展示在图 2(c)、(d)和 S3 (见支持信息)
中. 由图可知这些 Janus 结构在模拟结束后未发生结构

崩塌和明显化学键断裂且在模拟时间内体系能量在一

定范围内振荡, 反映出这些 Janus 结构具有晶格热稳定

性, 可抵抗室温条件下外界热扰动对晶格的破坏. 

 
图 2  (a)和(b)分别为 TiSH 和 TiSF 单层结构的声子谱. (c)和(d)分别为

模拟过程中 TiSH 和 TiSF 的能量和温度随模拟时间的变化以及在 300 
K 下模拟 5 ps 后的瞬态结构, 其中模拟结束后结构的俯视图和侧视图

分别展现在左侧和右侧 
Figure 2  The phonon spectra of (a) TiSH and (b) TiSF monolayers. The 
evolution of total energy and temperature during the simulations and the 
structure snapshot at 300 K after 5 ps simulation are shown in (c) and (d), 
the top and side views are displayed in left and right panels, respectively 

2.2  磁基态 
如图 S4(见支持信息)所示, 这里考虑了铁磁和三种

反铁磁构像来判定这些 Janus 结构的磁耦合基态, 不同

磁序间的相对能量总结在表 S2 (见支持信息)中, 计算

结果明确了六种 Janus 结构都具有铁磁基态. 此外, 我
们还选用不同理论方法和泛函计算 TiXY 的磁耦合基态

构像, 结果给出与杂化泛函一致的铁磁基态(见支持信

息, 表 S3). 超交换理论可以定性解释铁磁基态的产生, 
因为在 TiXY 中 Ti—X—Ti 键角接近 90°, 根据 GKA 规

则电子通过 p-d-p 轨道虚拟跃迁可诱导铁磁耦合[27-29]. 
TiXH 和 TiXF 中每单胞内净磁矩大小分别为 0.84～0.88 
µB和 0.92～1.11 µB (见表 1). 理论上在形成 Janus TiXY
后中心 Ti 离子的价态为＋3 形成 3d1价电子排布, 从而

每个 Ti 上产生 1 µB磁矩与计算结果基本一致.  

2.3  电子结构 
下面基于 Heyd-Scuseria-Ernzerhof (HSE06)杂化泛

函表征 Janus TiXY电子结构. 从图 3和S5 (见支持信息)
可知, TiTeH 以及 TiTeF 的价带顶和导带底分别产生于

自旋取向相反的电子, 分别是带隙为 0.18 和 0.48 eV 的

双极磁性半导体. 其余 Janus 结构的费米能级附近仅由

同一自旋电子贡献, 属于铁磁半金属. 计算给出 TiSH、

TiSeH、TiSF 和 TiSeF 这些半金属的自旋带隙分别为

2.67、1.73、3.10 和 2.27 eV. 在实际应用中, 大自旋带隙

可以有效抑制在远低于居里温度就可能出现的热扰动

诱发的自旋翻转, 从而实现稳健的半金属性[30].  

 

图 3  (a～d)分别为 TiSH, TiSF, TiTeH 和 TiTeF 单层的能带结构和态

密度图, 其中能带图中自旋向上和向下分别用红色和蓝色显示 
Figure 3  (a～d) The spin resolved band structures and projected density 
of states of TiSH, TiSF, TiTeH, and TiTeF monolayers, the majority and 
minority spin are displayed in red and blue colors. 
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2.4  居里温度 
为了满足在自旋器件中的实际应用, 需要评估二维

Janus TiXY是否具备室温铁磁性. 图 S6 (见支持信息)展
示了 Janus 单层的自旋电荷密度, 可以看出自旋极化主

要分布在中心 Ti 原子上. 这里使用海森堡模型描述这

些体系中的磁学行为. 自旋哈密顿量表达式为:  
H＝H0－J1∑〈ij〉SiSj 
其中 J1是最近邻交换作用, Si代表每个磁性位点的

自旋矢量. 根据计算给出的原子磁矩大小接近 1 µB, 这
里我们选用|S|＝1/2 用于模拟. 表 S2 (见支持信息)总结

了根据不同磁基态间能量差推导出 Janus 结构的 J1 值. 
如图 4 和 S7 (见支持信息)所示, 采用上述数值进行蒙特

卡洛模拟给出 H 和 F 取代的 Janus 结构的居里转变温度

范围分别为 339～401 K 和 341～497 K, 表明可以通过

构建 Janus 过渡金属硫属化物实现二维室温铁磁体. 此
外, 我们采用同样的方法评估实验合成的 CrI3居里温度

为 54 K 与实验观测值 45 K 接近[7], 表明模拟方法和结

果的可靠性.  

 

图 4  (a)和(b)分别为 TiSH 和 TiSF 单层的自旋电荷密度分布, 相应等

值面为 0.01 e/Bohr3. 蒙特卡洛模拟(c) TiSH 和(d) TiSF 磁矩 M 和比热

Cv 随温度的变化 
Figure 4  The spin charge density distribution for (a) TiSH and (b) TiSF 
monolayers, the isovalue is 0.01 e/Bohr3. The simulated magnetic mo-
ment (M) and specific heat (Cv) with respect to temperature for (c) TiSH 
and (d) TiSF monolayers 

2.5  自旋取向调控能带结构 
考虑到自旋轨道耦合哈密顿量中 ζL*S 项与自旋的

取向相关, 通过改变自旋取向可能引发电子能带结构的

变化. 先前理论工作指出在单层 CrI3中存在巨磁能带结

构效应, 即转变自旋取向可调控带隙类型、费米面和拓

扑态等性质, 并进一步提出具有磁耦合的电子、强自旋

轨道耦合以及低对称性是产生巨磁能带结构效应的三

个标准[31]. 尽管 3d 元素自旋轨道耦合较弱, 5p 元素 Te
可以引入强自旋轨道耦合, 与此同时 TiTeH 具有长程铁

磁耦合以及由于缺乏镜面对称导致比 CrI3 更低的晶体

对称性, 所以我们试图通过理论计算明确 TiTeH 是否具

有巨磁能带结构效应以及会引发电子结构的如何变化.  
为了验证我们的猜想, 首先计算考虑自旋轨道耦合

效应下 TiTeH 的磁各向异性能. 如表 S4 (见支持信息)

所示, 易磁化轴沿面外 c 轴方向, 自旋取向沿面内和面

外产生的磁各向异性能大小为 1.12 meV, 这一数值与单

层CrI3处于相同数量级[31]. 实验上可以通过改变外加磁

场方向来克服磁各向异性能垒实现自旋取向翻转. 这里

我们使用 HSE06 杂化泛函考虑自旋轨道耦合效应下电

子自旋取向分别沿材料面内和面外方向时的能带结构. 
如图 5所示, 当磁化方向由面外转变为面内时, TiTeH能

带结构中部分区域发生能带交错-打开的转变, 可能产

生拓扑态转变. 此外, 由于 TiTeH 价带能级部分由 Te原
子的 5p 轨道所贡献, 自旋轨道耦合效应会促使能级劈

裂. 如图 5 所示, 当自旋取向由面内翻转至面外后价带

在 Γ 点能带自旋分裂值显著增大, 上述现象表明可在

TiTeH 单层中实现自旋取向调控能带结构.  

 

图 5  自旋取向分别沿(a)面外和(b)面内方向时单层 TiTeH 的能带结

构, 红色和蓝色圈分别标记出能带交错-打开转变和能带自旋分裂, 
红色箭头表示自旋取向 
Figure 5  The band structures of Janus TiTeH monolayer with spin 
direction along (a) out-of-plane and (b) in-plane. The red and blue circles 
highlight the band crossing become band gaped and spin splitting when 
spin direction changed, the red arrows represent the spin direction 

2.6  双层 TiXF 及异质结 
Janus TiXY 上下表面由不同种类原子构成, 在堆叠

后能否产生类似于双层 CrI3 的层间堆积构像依附的磁

耦合基态还有待探究[32]. 这里我们以双层TiSF为例, 在
形成双层后可产生 STiF/STiF, STiF/FTiS和 FTiS/STiF三

种面-面结合模式, 同时在每种模式下可形成 AA-, AB-, 
AC-和 AD-四种堆积方式(见支持信息, 图 S8). 十二种

双层结构都考虑了层间铁磁和反铁磁耦合来判定能量

基态. 如表 S5 (见支持信息)所示, 不同堆积和结合方式

下可展现不同的磁基态构像, 例如 STiF/STiF 和 FTiS/ 
STiF层间为反铁磁耦合, STiF/FTiS在AB-堆积下展现层

间铁磁耦合但在AC-和AD-模式下呈现出层间反铁磁耦

合, 验证了在 Janus 体系中依然可以展现与双层 CrI3类
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似的堆积取向依附的层间磁耦合基态.  
为了实际应用, 环境稳定性是至关重要的, 这里我

们考虑了 TiXY 在 O2暴露环境下晶格的化学稳定性. 如
图 S9(a)和(b) (见支持信息)所示, 我们选用 3×3×1 超

胞考虑 O2 分子在 Y 原子层表面吸附行为, 这里分别考

虑 O2分子在 Y 原子顶位和 Ti 原子顶位吸附的情况. 如
表S6 (见支持信息)所示, 对于六种TiXY材料O2分子均

倾向吸附在Ti原子顶位. 吸附后O原子与TiXH和TiXF
上 Ti 原子间距范围分别为 0.178～0.180 nm 和 0.173～
0.178 nm, 均展现了从X＝S 到 Te 原子间距减小的趋势, 
反映了 O 与 Ti 原子成键变强. 如图 S9(c～h) (见支持信

息)所示, O2分子均与 TiXY 中 Ti 原子成键相连, O2 分子

的吸附能从 X＝S 到 Te 依次增加, 这与 O 和 Ti 原子间

距逐渐减小的趋势相对应. O2分子在TiXH和TiXF上吸

附能数值范围分别为－1.56～－1.95 eV 和－1.92～   
－5.48 eV, 其中在 TiTeF 表面产生较大的吸附能是因为

O2 分子吸附后诱发 TiTeF 晶格畸变原子位置重新排布. 
综上结果表明, TiXY 单层材料暴露在环境条件下容易

与 O2 分子发生反应, 需要在惰性气氛下或覆盖保护层

封装条件下构建器件进行利用.  
我们注意到先前理论工作指出 Janus MoSSe 单层结

构上下表面的非对称性可能引发结构不稳定性导致二

维面发生弯曲[33]. 但考虑到二维材料通常在衬底上合

成, 与衬底通过非化学键的范德华作用形成吸附作用可

以抑制 Janus 结构的弯曲, 例如在石墨烯衬底上支撑的

Janus MoSSe 和 NbSeH2不会发生弯曲[25,33].  
由于在服役环境下二维材料经常遭遇氧化分解所

以实验在制备过程中通常覆盖保护层, 但与保护层可能

产生的强耦合作用会破坏材料的本征性质, 这里我们以

TiSH 和 TiSF 为例选用具有强抗氧化和气密性的石墨烯

作为保护层探究 TiXY 材料的电子结构特征能否得以保

留. 为研究石墨烯与 Janus TiSH 和 TiSF 形成的异质结, 
如图 S10 (见支持信息)所示我们采用 4×4×1 石墨烯超

胞与 3×3×1 Janus 超胞构建异质结, 其中 Gr/TiSH 和

Gr/TiSF 的晶格失配率分别为 0.26%和 2.29%. 这里我们

考虑不同堆积构像, 结构优化后发现两者均在 AA 堆积

模式下能量最低(见支持信息, 表 S7). 此时, 石墨烯与

TiSH 和 TiSF 的垂直间距分别为 0.263 nm 和 0.304 nm. 
如图 S11 (见支持信息)所示, 磁矩仍主要分布在中心金

属原子上且呈现铁磁耦合, 投影态密度表明形成异质结

后 TiSH 和 TiSF 仍保持铁磁半金属性不变.  

3  结论 

综上, 通过系统的第一性原理计算, 我们预测了一

类具有新奇电子结构的二维室温铁磁体 Janus TiXY. 声
子谱计算和分子动力学模拟表明这些 Janus 单层材料具

有晶格动力学和热力学稳定性. 不同层级泛函下理论计

算均给出 Janus TiXY 是铁磁材料. 基于 HSE06 杂化泛

函计算能带结构给出单层 TiTeH 和 TiTeF 是带隙大小为

0.18 eV 和 0.45 eV 的双极磁性半导体, 而单层 TiSH, 
TiSeH, TiSF 和 TiSeF 分别是自旋带隙为 2.67, 1.73, 3.11
和 2.27 eV 的半金属材料. 蒙特卡洛模拟表明这些 Janus 
TiXY 均展现室温铁磁性 . 进一步我们发现在单层

TiTeH 中存在巨磁能带结构效应, 通过自旋取向由面外

向面内翻转可以诱发能带部分区域交错－打开转变以

及 Γ 点处自旋分裂减小, 实现自旋取向调控能带结构. 
此外, 在双层 TiXY 中发现堆积取向依附的层间磁耦合

基态, 当选用石墨烯作为保护层与 TiXY 形成异质结后

单层 Janus 结构的本征电子结构特征可以保留. 上述结

果表明室温铁磁性和丰富的电子结构特征不仅赋予二

维 Janus TiXY 良好的自旋电子器件应用前景同时为设

计新型二维铁磁体提供新思路. 

4  实验部分 

本工作使用基于自旋极化密度泛函理论的VASP 软

件包执行第一性原理计算[34-35], 使用投影缀加波描述电

子与原子核芯相互作用[36], 选用广义梯度近似和 PBE
泛函处理交换关联作用[37]. 电子结构和磁基态计算采

用 HSE06 杂化泛函[38], 此外 GGA＋U 方法同样能获得

铁磁基态[39]. D2-Grimme 方案用来考虑双层和异质结中

的范德华作用[40-41]. 截断能采用 500 eV, 原子上受力收

敛标准为 1×10－3 eV/Å, 电子迭代能量收敛标准为 1×
10－6 eV. 垂直材料表面施加 1.5 nm 以上真空层来避免

周期性波函数重叠的影响, 布里渊区 k 点采样选用以 Γ
为中心的 16×16×1 网格. 对于 TiTeH 单层材料, 自旋

轨道耦合仅在电子结构计算中考虑而不包含在结构优

化过程中. 声子谱计算使用 PHONOPY 软件包, 采用 3
×3×1 超胞和有限位移法[42]. 第一性分子动力学模拟

使用 NVT 系综和 Nosé-Hoover 热浴法[43], 模拟温度为

300 K, 模拟时长为 5 ps, 模拟步长为 1 fs. 

致谢 

感谢中国科学技术大学超算中心提供计算机时. 

References 
[1] Wolf, S.; Awschalom, D.; Buhrman, R.; Daughton, J.; Von Molnar, 

S.; Roukes, M.; Chtchelkanova, A. Y.; Treger, D. Science 2001, 294, 
1488. 

[2] Fert, A. Rev. Mod. Phys. 2008, 80, 1517. 
[3] Zhang, Q.; Jiang, M. Y.; Liu, T. Y.; Zeng, Y. X.; Shi, S. W. Acta 

Chim. Sinica 2022, 80, 1351 (in Chinese). (张琪, 江梦云, 刘天一, 
曾意迅, 石胜伟, 化学学报, 2022, 80, 1351.) 

[4] Li, X.; Yang, J. Chin. J. Chem. 2019, 37, 1021. 
[5] Ando, K. Science 2006, 312, 1883. 
[6] De Groot, R.; Mueller, F.; Van Engen, P.; Buschow, K. Phys. Rev. 

Lett. 1983, 50, 2024. 
[7] Huang, B.; Clark, G.; Navarro-Moratalla, E.; Klein, D. R.; Cheng, 

R.; Seyler, K. L.; Zhong, D.; Schmidgall, E.; McGuire, M. A.; Cob-
den, D. H. Nature 2017, 546, 270. 

[8] Gong, C.; Li, L.; Li, Z.; Ji, H.; Stern, A.; Xia, Y.; Cao, T.; Bao, W.; 
Wang, C.; Wang, Y.; Qiu, Z. Q.; Cava, R. J.; Louie, S. G.; Xia, J.; 



 
化 学 学 报 研究论文  

  
 
Acta Chim. Sinica 2023, 81, 1142—1147 © 2023 Shanghai Institute of Organic Chemistry, Chinese Academy of Sciences http://sioc-journal.cn    1147 

Zhang, X. Nature 2017, 546, 265. 
[9] Bonilla, M.; Kolekar, S.; Ma, Y.; Diaz, H. C.; Kalappattil, V.; Das, 

R.; Eggers, T.; Gutierrez, H. R.; Phan, M.-H.; Batzill, M. Nat. Nan-
otechnol. 2018, 13, 289. 

[10] Fei, Z.; Huang, B.; Malinowski, P.; Wang, W.; Song, T.; Sanchez, J.; 
Yao, W.; Xiao, D.; Zhu, X.; May, A. F. Nat. Mater. 2018, 17, 778. 

[11] O’Hara, D. J.; Zhu, T.; Trout, A. H.; Ahmed, A. S.; Luo, Y. K.; Lee, 
C. H.; Brenner, M. R.; Rajan, S.; Gupta, J. A.; McComb, D. W. Nano 
Lett. 2018, 18, 3125. 

[12] Kong, T.; Stolze, K.; Timmons, E. I.; Tao, J.; Ni, D.; Guo, S.; Yang, 
Z.; Prozorov, R.; Cava, R. J. Adv. Mater. 2019, 1808074. 

[13] Lu, A.-Y.; Zhu, H.; Xiao, J.; Chuu, C.-P.; Han, Y.; Chiu, M.-H.; 
Cheng, C.-C.; Yang, C.-W.; Wei, K.-H.; Yang, Y. Nat. Nanotechnol. 
2017, 12, 744. 

[14] Zhang, J.; Jia, S.; Kholmanov, I.; Dong, L.; Er, D.; Chen, W.; Guo, 
H.; Jin, Z.; Shenoy, V. B.; Shi, L. ACS Nano 2017, 11, 8192. 

[15] Er, D.; Ye, H.; Frey, N. C.; Kumar, H.; Lou, J.; Shenoy, V. B. Nano 
Lett. 2018, 18, 3943. 

[16] Chen, W.; Qu, Y.; Yao, L.; Hou, X.; Shi, X.; Pan, H. J. Mater. Chem. 
A 2018, 6, 8021. 

[17] Zhang, C.; Nie, Y.; Sanvito, S.; Du, A. Nano Lett. 2019, 19, 1366. 
[18] Peng, R.; Ma, Y.; Zhang, S.; Huang, B.; Dai, Y. J. Phys. Chem. Lett. 

2018, 9, 3612. 
[19] Wang, Z. J. Mater. Chem. C 2018, 6, 13000. 
[20] Jena, N.; Rawat, A.; Ahammed, R.; Mohanta, M. K.; De Sarkar, A. J. 

Mater. Chem. A 2018, 6, 24885. 
[21] Dong, L.; Lou, J.; Shenoy, V. B. ACS Nano 2017, 11, 8242. 
[22] Sun, Y.; Shuai, Z.; Wang, D. Nanoscale 2018, 10, 21629. 
[23] Hu, T.; Jia, F.; Zhao, G.; Wu, J.; Stroppa, A.; Ren, W. Phys. Rev. B 

2018, 97, 235404. 
[24] Wu, D.; Zhuo, Z.; Lv, H.; Wu, X. J. Phys. Chem. Lett. 2021, 12, 

2905. 
[25] Zhou, X.; Sun, X.; Zhang, Z.; Guo, W. J. Mater. Chem. C 2018, 6, 

9675. 
[26] Li, X.; Wu, X.; Li, Z.; Yang, J.; Hou, J. Nanoscale 2012, 4, 5680. 
[27] Goodenough, J. B. Phys. Rev. 1955, 100, 564. 
[28] Anderson, P. W. Phys. Rev. 1950, 79, 350. 
[29] Kanamori, J. J. Phys. Chem. Solids 1959, 10, 87. 
[30] Fong, C. Y.; Qian, M. C.; Liu, K.; Yang, L. H.; Pask, J. E. J. Na-

nosci. Nanotechnol. 2008, 8, 3652. 
[31] Jiang, P.; Li, L.; Liao, Z.; Zhao, Y.; Zhong, Z. Nano Lett. 2018, 18, 

3844. 
[32] Sivadas, N.; Okamoto, S.; Xu, X.; Fennie, C. J.; Xiao, D. Nano Lett. 

2018, 18, 7658. 
[33] Xiong, Q.; Zhou, J.; Zhang, J.; Kitamura, T.; Li, Z. Phys. Chem. 

Chem. Phys. 2018, 20, 20988. 
[34] Kresse, G.; Furthmüller, J. Phys. Rev. B 1996, 54, 11169. 
[35] Kresse, G.; Joubert, D. Phys. Rev. B 1999, 59, 1758. 
[36] Blöchl, P. E. Phys. Rev. B 1994, 50, 17953. 
[37] Perdew, J. P.; Burke, K.; Ernzerhof, M. Phys. Rev. Lett. 1996, 77, 

3865. 
[38] Heyd, J.; Scuseria, G. E.; Ernzerhof, M. J. Chem. Phys. 2003, 118, 

8207. 
[39] Dudarev, S.; Botton, G.; Savrasov, S.; Humphreys, C.; Sutton, A. 

Phys. Rev. B 1998, 57, 1505. 
[40] Klimeš, J.; Bowler, D. R.; Michaelides, A. J. Phys.: Condens. Matter 

2009, 22, 022201. 
[41] Klimeš, J.; Bowler, D. R.; Michaelides, A. Phys. Rev. B 2011, 83, 

195131. 
[42] Togo, A.; Tanaka, I. Scr. Mater. 2015, 108, 1. 
[43] Kresse, G.; Hafner, J. Phys. Rev. B 1993, 47, 558. 

(Cheng, F.) 

 

 

 



<<
  /ASCII85EncodePages false
  /AllowTransparency false
  /AutoPositionEPSFiles true
  /AutoRotatePages /None
  /Binding /Left
  /CalGrayProfile (Dot Gain 20%)
  /CalRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CalCMYKProfile (U.S. Web Coated \050SWOP\051 v2)
  /sRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CannotEmbedFontPolicy /Error
  /CompatibilityLevel 1.4
  /CompressObjects /Tags
  /CompressPages true
  /ConvertImagesToIndexed true
  /PassThroughJPEGImages true
  /CreateJobTicket false
  /DefaultRenderingIntent /Default
  /DetectBlends true
  /DetectCurves 0.0000
  /ColorConversionStrategy /CMYK
  /DoThumbnails false
  /EmbedAllFonts true
  /EmbedOpenType false
  /ParseICCProfilesInComments true
  /EmbedJobOptions true
  /DSCReportingLevel 0
  /EmitDSCWarnings false
  /EndPage -1
  /ImageMemory 1048576
  /LockDistillerParams false
  /MaxSubsetPct 100
  /Optimize true
  /OPM 1
  /ParseDSCComments true
  /ParseDSCCommentsForDocInfo true
  /PreserveCopyPage true
  /PreserveDICMYKValues true
  /PreserveEPSInfo true
  /PreserveFlatness true
  /PreserveHalftoneInfo false
  /PreserveOPIComments true
  /PreserveOverprintSettings true
  /StartPage 1
  /SubsetFonts true
  /TransferFunctionInfo /Apply
  /UCRandBGInfo /Preserve
  /UsePrologue false
  /ColorSettingsFile ()
  /AlwaysEmbed [ true
  ]
  /NeverEmbed [ true
  ]
  /AntiAliasColorImages false
  /CropColorImages true
  /ColorImageMinResolution 300
  /ColorImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleColorImages true
  /ColorImageDownsampleType /Bicubic
  /ColorImageResolution 300
  /ColorImageDepth -1
  /ColorImageMinDownsampleDepth 1
  /ColorImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeColorImages true
  /ColorImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterColorImages true
  /ColorImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /ColorACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /ColorImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000ColorACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000ColorImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasGrayImages false
  /CropGrayImages true
  /GrayImageMinResolution 300
  /GrayImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleGrayImages true
  /GrayImageDownsampleType /Bicubic
  /GrayImageResolution 300
  /GrayImageDepth -1
  /GrayImageMinDownsampleDepth 2
  /GrayImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeGrayImages true
  /GrayImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterGrayImages true
  /GrayImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /GrayACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /GrayImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000GrayACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000GrayImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasMonoImages false
  /CropMonoImages true
  /MonoImageMinResolution 1200
  /MonoImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleMonoImages true
  /MonoImageDownsampleType /Bicubic
  /MonoImageResolution 1200
  /MonoImageDepth -1
  /MonoImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeMonoImages true
  /MonoImageFilter /CCITTFaxEncode
  /MonoImageDict <<
    /K -1
  >>
  /AllowPSXObjects false
  /CheckCompliance [
    /None
  ]
  /PDFX1aCheck false
  /PDFX3Check false
  /PDFXCompliantPDFOnly false
  /PDFXNoTrimBoxError true
  /PDFXTrimBoxToMediaBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXSetBleedBoxToMediaBox true
  /PDFXBleedBoxToTrimBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXOutputIntentProfile ()
  /PDFXOutputConditionIdentifier ()
  /PDFXOutputCondition ()
  /PDFXRegistryName ()
  /PDFXTrapped /False

  /CreateJDFFile false
  /Description <<

    /BGR <>
    /CHS <FEFF4f7f75288fd94e9b8bbe5b9a521b5efa7684002000410064006f006200650020005000440046002065876863900275284e8e9ad88d2891cf76845370524d53705237300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c676562535f00521b5efa768400200050004400460020658768633002>
    /CHT <FEFF4f7f752890194e9b8a2d7f6e5efa7acb7684002000410064006f006200650020005000440046002065874ef69069752865bc9ad854c18cea76845370524d5370523786557406300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c4f86958b555f5df25efa7acb76840020005000440046002065874ef63002>
    /CZE <>
    /DAN <>
    /DEU <>
    /ESP <>
    /ETI <>
    /FRA <>
    /GRE <>

    /HRV (Za stvaranje Adobe PDF dokumenata najpogodnijih za visokokvalitetni ispis prije tiskanja koristite ove postavke.  Stvoreni PDF dokumenti mogu se otvoriti Acrobat i Adobe Reader 5.0 i kasnijim verzijama.)
    /HUN <>
    /ITA <>
    /JPN <FEFF9ad854c18cea306a30d730ea30d730ec30b951fa529b7528002000410064006f0062006500200050004400460020658766f8306e4f5c6210306b4f7f75283057307e305930023053306e8a2d5b9a30674f5c62103055308c305f0020005000440046002030d530a130a430eb306f3001004100630072006f0062006100740020304a30883073002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee5964d3067958b304f30533068304c3067304d307e305930023053306e8a2d5b9a306b306f30d530a930f330c8306e57cb30818fbc307f304c5fc59808306730593002>
    /KOR <FEFFc7740020c124c815c7440020c0acc6a9d558c5ec0020ace0d488c9c80020c2dcd5d80020c778c1c4c5d00020ac00c7a50020c801d569d55c002000410064006f0062006500200050004400460020bb38c11cb97c0020c791c131d569b2c8b2e4002e0020c774b807ac8c0020c791c131b41c00200050004400460020bb38c11cb2940020004100630072006f0062006100740020bc0f002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e00300020c774c0c1c5d0c11c0020c5f40020c2180020c788c2b5b2c8b2e4002e>
    /LTH <>
    /LVI <>
    /NLD (Gebruik deze instellingen om Adobe PDF-documenten te maken die zijn geoptimaliseerd voor prepress-afdrukken van hoge kwaliteit. De gemaakte PDF-documenten kunnen worden geopend met Acrobat en Adobe Reader 5.0 en hoger.)
    /NOR <>
    /POL <>
    /PTB <>
    /RUM <>
    /RUS <>
    /SKY <>
    /SLV <>
    /SUO <>
    /SVE <>
    /TUR <>
    /UKR <>
    /ENU (Use these settings to create Adobe PDF documents best suited for high-quality prepress printing.  Created PDF documents can be opened with Acrobat and Adobe Reader 5.0 and later.)
  >>
  /Namespace [
    (Adobe)
    (Common)
    (1.0)
  ]
  /OtherNamespaces [
    <<
      /AsReaderSpreads false
      /CropImagesToFrames true
      /ErrorControl /WarnAndContinue
      /FlattenerIgnoreSpreadOverrides false
      /IncludeGuidesGrids false
      /IncludeNonPrinting false
      /IncludeSlug false
      /Namespace [
        (Adobe)
        (InDesign)
        (4.0)
      ]
      /OmitPlacedBitmaps false
      /OmitPlacedEPS false
      /OmitPlacedPDF false
      /SimulateOverprint /Legacy
    >>
    <<
      /AddBleedMarks false
      /AddColorBars false
      /AddCropMarks false
      /AddPageInfo false
      /AddRegMarks false
      /ConvertColors /ConvertToCMYK
      /DestinationProfileName ()
      /DestinationProfileSelector /DocumentCMYK
      /Downsample16BitImages true
      /FlattenerPreset <<
        /PresetSelector /MediumResolution
      >>
      /FormElements false
      /GenerateStructure false
      /IncludeBookmarks false
      /IncludeHyperlinks false
      /IncludeInteractive false
      /IncludeLayers false
      /IncludeProfiles false
      /MultimediaHandling /UseObjectSettings
      /Namespace [
        (Adobe)
        (CreativeSuite)
        (2.0)
      ]
      /PDFXOutputIntentProfileSelector /DocumentCMYK
      /PreserveEditing true
      /UntaggedCMYKHandling /LeaveUntagged
      /UntaggedRGBHandling /UseDocumentProfile
      /UseDocumentBleed false
    >>
  ]
>> setdistillerparams
<<
  /HWResolution [2400 2400]
  /PageSize [612.000 792.000]
>> setpagedevice


