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双碳链体系中自旋过滤效应的第一性原理研究
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摘要:采用第一性原理密度泛函理论方法研究了平行放置的双碳原子链体系中的自旋输运情况．将双碳
原子链置于 12 个宽度锯齿型石墨烯纳米带组成的双电极中，研究发现:双碳原子链体系中的自旋过滤效
果优于单条碳原子链体系中的自旋过滤效果;更重要的是，在单条碳原子链体系中，当左右电极磁性反平

行时，没有自旋过滤效果，双碳链结构彻底改变了单碳链体系中这种情况，即在双碳链体系中，不管 2 个
电极的磁性是平行结构还是反平行结构，自旋过滤效果都近 100%，是非常好的自旋过滤电子器件．
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0 引言

在过去的 50 年里，半导体电子器件的尺寸呈指
数下降，至今，器件的长度已减少到小于 20 nm［1］．
然而，众所周知，当器件的尺寸不断减小，到达十几
纳米甚至几纳米时，量子干涉将会起作用，这可使设
备不能稳定和准确地工作． 为了实现电子器件的不
断小型化，人们对基于单分子设计电子器件并就此
开展了大量有意义的研究工作． 一些较为特殊的输
运行为，如二极管、开关、自旋过滤器、场效应管和磁
致电阻，这些传统半导体器件的功能，均已经在各种
分子构成的体系甚至分子器件中得到实现［2-3］．
碳原子链是最典型和结构最简单的纳米线，具

有特殊的电子特性，被认为是设计新型纳米器件的

重要材料［4］． 起初，研究人员研究碳原子链的输运
性质通常将其耦合到 2 个金属电极之间，如铝和金，
得到了较多有趣、有价值的输运性质，如奇偶振荡的
电导现象和负微分电阻特性［5-6］． 然而，一个公认的
问题是，分子与金属连接所组成体系的输运性质很
难再现实验和很难让连接处工作稳定． 1991 年碳纳
米管的发现，2004 年单层石墨烯在实验室被制备出
来和 2010 年实验中石墨炔的制备激发了完全使用
碳基材料构建电子器件或电路的想法［7-8］． 然而，控
制碳纳米管的直径和手性是其在应用中的大挑战，

因为在实验中，碳纳米管的直径和手性决定它们是
否为半导体性质还是金属性质．与碳纳米管不同，石
墨烯纳米带的电子性质取决于其边缘的几何形状和

宽度，因而石墨烯纳米带将成为晶体管、电极材料和
全碳纳米电子学的‘砖块’的新一代候选者． 此外，
边沿为锯齿型石墨烯纳米带更吸引人，因为它们的

自旋极化态局限在两边缘，这使它们在自旋电子器
件和理想电极材料方面是持久的候选者． Schottky
二极管已经在纯碳基组成的体系中发现，同时，在接

了五元苯环的碳链中发现了良好的自旋过滤器件、
自旋阀和较大的偏置磁致电阻效应等［9］． 理论计算
研究也发现碳链-石墨烯纳米带电极做出的器件具
有较好的自旋过滤效果．
最近，在实验中，采用高能电子束方法，已成功

地在石墨烯片上雕刻出独立的碳原子线，这比用其

他方法获得的碳原子线更稳定、更长．从实验的角度
来看，该方法避免了把碳原子链放置在基板上，再加
上电极的困难，因为它们的来源—石墨烯，已经在基
板上，石墨烯可以直接作为电极使用． 更有趣的是，
在 2013 年，O． Cretu等［10］首先在实验中测量了碳原
子链连接到石墨烯纳米带的电输运，在这个实验中，

碳原子链是通过直接解开石墨烯纳米带得到的，并

且直接连接到石墨纳米带电极．从理论上讲，碳原子
链、无手性和宽度，当置于锯齿型石墨烯电极中，通
过完美的 sp2 杂化成键，提供了理想的电子传输通
道和丰富的电子性质．此外，偶数个宽度的石墨烯纳
米带体系中有良好的自旋极化输运性质，而奇数个

宽度的石墨烯纳米带体系没有． 同时包含有偶数个
数目碳原子的碳链倾向于‘一三’键，这对应于 3 个
可能的杂交状态( sp，sp2，sp3 ) ，对分子器件的功能非
常重要．



在本文工作中，选择了 8 个原子( C8) 组成的碳
链与偶数宽度的边沿为锯齿型的石墨烯纳米带连接
建立结构模型设计电路，比较双链体系与单链体系
自旋过滤效果的差别． 研究发现，相比于单链，双链
体系中的自旋过滤效果得到了加强．

1 计算模型构建与理论公式

分子电路模型如图 1所示．单条碳原子链图 1( a)
或者平行双碳原子链图 1( b) 连接到 12个宽度锯齿型
石墨烯纳米带电极上．

( a)为双碳原子链体系结构; ( b)为单条碳原子链体系结构．
图 1 单条碳原子链或者相互平行的双条碳原子链
通过不同位置连接到锯齿型石墨烯纳米带双电极中

与 M． Fujita等［11］之前定义的相同，该结构模型
包含 3 个部分:半无限长左电极( L) 、右电极( Ｒ) 和
一个中心散射区 ( C) ． 2 条竖直虚线之间的部分为
中心区，半无限长电极是一个由 2 个重复的碳单原
胞沿传输方向周期性拓展而成的超级单体． 碳原子
单链或者双链和左右电极的各 4 单胞组成了中心
区．在 x和 y方向均选择了一个大于 1 nm的真空层
来组成超级原胞，这样器件与周围的镜像就没有相
互作用．因为双电极的磁场方向能够指向相同和相
反方向，锯齿型石墨烯纳米带电极有平行或反平行
的自旋结构．结构优化和自旋电子输运特性采用基
于自旋极化密度泛函理论与非平衡格林函数相结合
的第一原理计算软件 ATK 完成［12］．在计算中，当不
考虑电极的磁性时，采用局域密度近似 ( LDA) ，而
当考虑电极的磁性时，采用局域自旋密度近似( LS-
DA) ．采用模守恒赝势来描述原子核中的电子． 此
外，考虑在计算速度和准确性之间达到一个良好的
平衡，把截断能设为 150 Ｒy，Monkhorst-Pack K 点网
格在 x，y，z方向的值分别为 1，1，150．电子波函数采
用了单个轨道基矢加极化( SZP) ，同时，体系的哈密
顿、电荷密度和能带能量的收敛标准为 10 －5 ． 以 8
个碳原子组成的碳链 C8 为重复单元的无限长结构
先优化，然后将单碳链或者双碳链分别置于锯齿型
石墨烯纳米带双电极结构再优化．碳链 C8在锯齿型
电极中保持着聚合物(…C≡C －C≡C…)结构，短链的
波长交替数值与其他报道中吻合得较好［13-15］．结构优
化采用准牛顿方法，力的收敛标准为 0． 002 eV/nm．

2 结果与讨论

单条碳原子链的自旋极化输运性质已经得到广
泛的研究，得到了较好的自旋过滤效果．双碳原子链
的自旋输运特性是否和单条碳原子链相似，因此选
择了图 1 结构作为一个例子来研究．为了作对比，单
链结构的自旋极化输运特点如图 2( a) 所示，对于单
链结构，当左右电极磁性平行时，自旋过滤效果较

好，如图 2( d) 和图 2( f) 所示;当左右电极磁性反平
行时，没有好的自旋过滤效果，参考图 2 ( c) 和图 2
( e) ，这和之前的研究吻合［13］． 对于平行双链结构，
结果有较大的不同．如图 2 ( a) 所示，当左右电极磁
性反平行时，自旋向下的电流随着电压的增加而增
加，但自旋向上的电流完全被遏制住;当左右电极磁

性平行时，有自旋向上的电流，但没有自旋向下的电
流，如图 2( b) 所示． 因此在左右电极平行和反平行
时都有较好的自旋过滤效果．更主要的是，双链结构
中的自旋过滤效果要比单链结构中的好． 在电压范
围 0 ～ 0． 4 V，在左右电极平行双链结构中，与电压
相关的自旋过滤系数与电压的函数关系一直保持
100%，这能从图 2( f) 中看出; 然而对于左右电极磁
性平行的单链情况，当电压超过 0． 2 V时，自旋过滤
系数开始减少，见图 2( h) ．再者，对于双链双碳链结
构的左右电极磁性反平行情况，当电压达到 0． 08 V
后存在良好的自旋过滤系数，超过 95%，如图 2
( g) ，这相对于电极磁性自旋反平行的单链结构，自
旋过滤效果大大提高．
接下来，通过自旋透射谱与电子能量和电压的

函数关系，将分析为什么相比于单条碳链结构电子

自旋磁性反平行情况的自旋过滤系数，双碳链结构
中电极自旋磁性反平行时的自旋过滤系数得到了提

高，如图 3 所示．准确地说，通过体系的自旋电流是
采用 Landauer-Büttiker公式求投射系数函数在偏压

窗口的积分得到: Iσ ( Vb ) = e
h ∫

μＲ

μL

Tσ ( E，Vb ) ( fL ( E，

μL ) － fＲ ( E，μＲ ) ) dE，其中 h为普朗克常量，e为电子
的电荷，f( E，μL ) 是费米 -狄拉克分布函数． μL 和 μＲ

分别是左右电极的电势且在偏压 Vb 时，μL = Ef －
eVb和 μＲ = Ef + eVb ．首先，在所考虑的电压范围内，
双碳链和单条碳链结构中电极磁性反平行时的自旋

向上投射系数在偏压窗内可以忽略不计，见图 3( a)
和图 3( c) ，因此，双碳链结构中的自旋向上电流是
被遏制的，如图 2 ( a) ，或者在单条碳链结构中是非
常小的，如图 2( c) ．其次，双碳链结构电极磁性反平
行时的自旋向下投射系数在偏压窗内远大于单条碳
链结构电极磁性反平行时的自旋向下投射系数，见

图 3( a) 和图 3 ( c) ，特别是在高电压时． 因此，双碳
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链结构中的自旋向下电流远大于单条碳链结构电极
磁性反平行时的自旋向下电流，如图 2 ( a ) 和
图 2( c) ．上面的 2 个原因导致了双碳链结构电极磁

性反平行时比单条碳链结构电极磁性反平行时更好
的自旋过滤效果．

( a) 和( b) 对应于双链平行结构的 2 种情况:电极磁性自旋平行和反平行; ( c) 和( d) 对应于单链结构的 2 种情况:电极磁
性自旋平行和反平行． ( e) ～ ( h) 分别对应与( a) ～ ( d) 情况中自旋过滤系数随电压的变化关系． S代表单碳链结构情况，D代
表双碳链结构情况．

图 2 自旋向上(实线)和自旋向下(虚线)电流-电压曲线( I-V)

结构中自旋向上( a) 和自旋向下( b) 的电子输运，( c) 和( d) 与( a) 和( b) 相同，但是对于与 12S1 结构，2 条直线区域代表
偏压窗口．

图 3 自旋透射谱与电子能量 E和电压的函数关系
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3 小结

传统器件中的二极管效应、开关效应、场效应
管、自旋过滤和磁致电阻效应等都已经在分子体系，
甚至单分子体系中实现了．在本工作中，发现双碳原
子链体系中的自旋过滤效果优于单条碳链体系中的
自旋过滤效果．由于成功从石墨烯片中雕刻出来了
可独立站立的碳原子链和实验上可以测量碳原子链
处于石墨烯中的电导特性，相信该理论结果将会在
实验中得以实现，并应用于未来的自旋过滤分子器
件中．
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Spin Filtering Phenomenon in Double Carbon Wires System，
First Principles Study

ZHOU Yanhong1，ZHOU Lili2

( 1． School of Science，East China Jiaotong University，Nanchang Jiangxi 330013，China;
2． Department of Information Engineering，Gannan Medical University，Ganzhou Jiangxi 341000，China)

Abstract: The spin filtering phenomenon in double carbon wires system by first principles study along with density
functional theory has been studied． A junction of double carbon atomic wires coupled to zigzag graphene nanoribbon
electrodes are chosen as this model，where the width of zigzag graphene nanoribbon electrodes is 12． The paper find
that fine spin filtering effect exists in the double carbon wires system，which is better than that in the single carbon
wires system． Spin filtering phenomenon does not exist in the antiparallel case of single carbon wires system，but
things happen differently in antiparallel case of double carbon wires system with fine spin filtering effect． In other
words，perfect spin filtering effect 100% exist in both the parallel and antiparallel cases of double carbon wires sys-
tem，which demonstrates that the device double carbon wires system can be used as spin filtering electronic devices．
Key words: spin filtering phenomenon; density functional theory; double carbon atomic wire
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