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Abstract 
The calculations were performed by means of the generalized gradient approximation with 
on-site coulomb correlation corrections (GGA + U) within the framework of density functional 
theory (DFT) to study the band structures of SrTi1-xFexO3(x = 0.125) thin films, and the vertical 
tensile and compressive strain were simulated by the expansion of the out-of-plane crystal lattice 
in the SrTi0.875Fe0.125O3 films. In the stable cell of SrTi0.875Fe0.125O3, the introduction of doped Fe 
ions led to the re-arrangement of the charge density in the supercell, and the magnetization den-
sity distribution occurred around the non-magnetic ions. Meanwhile, the band structures could be 
continuously tuned by the different values of vertical strain. Furthermore, the vertical tensile 
strain can largely improve the half-Metallic behavior of the SrTi0.875Fe0.125O3 films. 
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摘  要 

本文采用密度泛函理论框架下考虑强关联效应的广义梯度近似方法(GGA + U)研究了SrTi1-xFexO3(x = 
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0.125)薄膜的能带结构，又利用c轴晶格常数拉伸或压缩模拟了SrTi0.875Fe0.125O3薄膜中的垂直张应变和

压应变。在基态晶胞结构下，Fe掺杂离子导致了晶胞内空间电荷密度重新排布，并使得非磁性离子周围

出现了磁化密度分布。同时借助不同强度的垂直应变作用，实现了SrTi0.875Fe0.125O3薄膜能带结构的连续

变化。进而发现垂直张应变能够在很大程度上改善SrTi0.875Fe0.125O3薄膜的半金属特性。 
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1. 引言 

多铁性材料因其新颖的物理机制[1]和丰富的物理性质[2]，使其在环境、能源、医学和微电子等多领域

都应用广泛，尤其在固态燃料电池和光解水等器件中已取得突破性进展[3] [4]。鉴于自然界中铁磁-铁电体数

目极少，并且铁磁序和铁电序之间耦合作用较弱，因此寻找和设计新型铁磁-铁电体系具有很重要的意义。

2011 年，J. L. MacManus-Driscoll 课题组在纳米垂直有序复合薄膜体系中研究了铁电性质的垂直应变调控效

应，并大幅地提高铁电居里温度至 800℃ [5]。2015 年，S. W. Cheong 课题组在 Ruddlesden-Popper 层状化合

物 A3B2O7体系中成功构建了非本征铁电体，为铁电性研究开辟了新路径[6]。不难发现，此两种新型体系中

存在着共同点，即面外晶格调控与铁电性质之间存在极强的关联性。除去铁电调控，面外晶格调控对铁磁性

和磁电耦合的作用机制仍不是很清晰，因此需要在更多的体系中深入研究。本文选择多铁性材料 SrTi1-xFexO3(x 
= 0.125, STF)作为研究对象，应用第一性原理方法，系统地研究了 STF 薄膜能带结构的垂直应变调控效应。 

2. STF 晶体结构和计算细节 

本文采用密度泛函理论框架下考虑强关联效应的广义梯度近似方法(GGA + U) [7]研究掺杂体系结构

稳定性及电子结构，这些计算过程通过 Vienna ab initio simulation package (VASP) [8] [9]并行计算实现。

其中平面波截断能是 600 eV，K 点网格为 8*8*8，由 Monkhorst-Pack 方法[10]自动生成。原子 Sr、Ti、
Fe 和 O 的价电子组态分别取为 10 (4s24p65s2)、10 (3p63d24s2)、14 (3p63d74s1)和 6 (2s22p4)。同时我们采用

Dudarev  [11]方法描述局域的 d 轨道电子强关联效应(该方法中只有 Ueff = U − J 有意义)，对于 Fe-3d 轨

道，Ueff = U − J = 2.4 eV [12]。 
图 1 给出的 STF 薄膜晶胞结构，计算采用的超晶胞模型共包含 40 个原子。其中 Fe 原子和 Ti 原子之

比为 1:7，构造得到掺杂浓度为 12.5%的 SrTi0.875Fe0.125O3 掺杂薄膜体系，并且这两种 B 位原子分别被六个

O 原子形成的氧八面体包围。所加真空层厚度为 16.6 Å，是为了避免薄膜层有相互作用，采用全驰豫的

方式对晶胞空间结构(包括原子位置和晶格常数)优化，收敛标准为 Hellmann-Feynman 力小于 0.01 eV/Å。 
基于此晶格体系，我们进一步计算了 STF 材料磁化密度(上下自旋电荷密度之差)的空间分布，如图 2

所示，蓝色代表正值，表示多数自旋电子数多于少数自旋电子数，红色则相反。通过对比 Fe 原子掺杂前后

的磁化密度空间分布情况，不难发现，在掺杂前所有原子周围多数自旋电子数目与少数自旋电子数目相等，

因此在这些原子周围没有磁化密度分布(本文中未列出)；在 Fe 原子掺杂引入后，铁原子周围有较强的磁化

密度分布(图 2 所示)，即此体系的磁性主要来源于掺杂的 Fe 原子。并且在磁化密度分布图中，我们还发 
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Figure 1. Lattice structure of SrTi0.875Fe0.125O3 
图 1. SrTi0.875Fe0.125O3晶胞结构图 

 

 
Figure 2. The spatial distribution of magnetic density 
in SrTi0.875Fe0.125O3 (Blue and red areas stand for positive 

and negative values, respectively) 
图 2. SrTi0.875Fe0.125O3的磁化密度空间分布图，蓝色

为正，红色为负 
 

现与 Fe 相邻近的 Ti 原子和 O 原子周围也出现了少量的磁化密度分布。这个结果说明，当 Fe 原子掺入后 O
与 Ti 原子同样具有了磁性(通过原子之间的杂化交换作用得来)，这与前期实验所得结果一致[13] [14] [15]。 

3. STF 薄膜能带结构的垂直应变调控 

水平应变作为调控薄膜功能特性的有效手段，已被广泛地应用到多铁性材料的研究中[16] [17]。但是

随着研究深入和应用升级，其较窄应变范围和超薄薄膜厚度等限制条件使得这种调制方式难于广泛实际

应用(个别领域除外)，例如能量收集器件和高功率电子换能等。为了解决这些问题，必须改变应变对晶格

的作用方式。英国 MacManus-Driscoll 课题组在实验上构建了垂直应变(面外离子排列变化)用于提高铁电

居里温度和氧离子传导率，为此领域研究提供了一种新的应变调控手段[17] [18]。因此基于这种新型的调

控手段，本文计算了垂直应变作用下的 STF 薄膜能带结构变化情况。具体的计算处理方式为沿着 c 轴方

向拉伸或压缩晶体结构并且保持面内晶格不改变，以便在 STF 薄膜中实现垂直应变效应。其中正值代表

垂直张应变，而负值则代表垂直压应变。 
首先我们计算了张应变和压应变条件下 STF (001)薄膜的总态密度图。为了与不同应变强度的调控情
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况做对比，图 3 给出了无应变 STF 薄膜的总态密度图。其中选择−1.2 eV 和 1.47 eV 峰值作为参考点(分
别用红色和黑色短虚线标定)，而绿色虚线则代表此体系的费米能级位置。此外，图 3(a)与图 3(b)对应于

晶格沿 c 轴拉伸(相对于平衡位置，即无应变情形)的两种情况，分别为 5%和 3%的垂直张应变。可以看 
 

 
Figure 3. The total density of states (TDOS) of SrTi0.875Fe0.125O3 under the 
different vertical tensile strains ((a) +5%, (b) +3% and (c) 0%). The green 

dotted line is set at Fermi level, and the blue and red lines are chosen at peaks, 
respectively 

图 3. 不同垂直张应变强度下((a) +5%、(b) +3%和(c) 0%)的 SrTi0.875Fe0.125O3

总态密度图，绿色虚线代表费米能级，红线和黑线代表峰值参考点 
 

 
Figure 4. The total density of states (TDOS) of SrTi0.875Fe0.125O3 under the dif-
ferent vertical compressive strains ((a) −5%, (b) −3% and (c) 0%). The green 
dotted line is set at Fermi level, and the blue and red lines are chosen at peaks, 

respectively 
图 4. 不同垂直压应变强度下((a) −5%、(b) −3%和(c) 0%)的 SrTi0.875Fe0.125O3

总态密度图，绿色虚线代表费米能级，红线和黑线代表峰值参考点 
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到，随着张应变强度逐渐增加，两个选取参考点的峰值位置都在不断地向高能级位置移动。我们也计算

了垂直压应变的变化规律，图 4 给出沿 c 轴压缩的两种情形(分别是−5%和−3%的压应变强度)。相反在这

种压缩的状态下，随着压应变强度逐渐增加，对应的两个选取参考点的峰值位置(即位于−1.2 eV 和 1.47 eV
位置处)峰值都在不断地向低能级移动。对比垂直张应变和压应变情形下总态密度图的变化趋势，可以清

晰地发现此两种变化趋势呈现出相反的特性，这说明垂直应变对于 STF 薄膜物性调控效应具有各向异性。

而且这种连续可调的能级变化范围，无论是在固态燃料电池还是在光解水器件中都有很重要的潜在应用。 
为了深入地探寻垂直应变调控能带结构的物理机理，我们选择无应变和最大张应变(5%)状态下 STF

薄膜能带结构的对比结果来加以阐述。图 5 和图 6 分别是平衡状态和张应变为 5%情形下的 STF 能带结 
 

 
Figure 5. Band structure of the SrTi0.875Fe0.125O3 films at the ground state. The 

green dotted line is set at Fermi level 
图 5. 平衡状态下 SrTi0.875Fe0.125O3薄膜的能带结构，绿色虚线代表费米能级 

 

 
Figure 6. Band structure of the SrTi0.875Fe0.125O3 films under the vertical 

tensile strain of +5%. The green dotted line is set at Fermi level 
图 6. 处于 5%垂直张应变状态下 SrTi0.875Fe0.125O3薄膜的能带结构，绿色虚

线代表费米能级 
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构图，横坐标对应是布里渊区高对称路径 k 点。平衡状态下对应的是立方结构的高对称路径点；c 轴应变 
情形下，变为四方结构，图 6 横坐标对应的是四方结构下的高对称路径点。图 5 画出了平衡状态的能带

结构，上自旋能带跨过费米能级，呈现金属特性；而对于下自旋能带，费米能级位于带隙中，导带底和

价带顶都位于高对称的Γ点，掺杂体系呈现典型的半金属特性[18]，后续可以用于自旋电子器件研究。图

6 则是沿 c 轴拉伸 5%的掺杂体系能带结构图。可以看到，上自旋带仍然呈现金属特性，但是与平衡状态

最大的区别在于跨过费米能级的上自旋能带数大幅增加；下自旋带未发生明显改变依然呈现出绝缘特性，

但是下自旋价带顶更靠近费米能级。这组对比结果说明垂直应变对 STF 薄膜电子结构影响极大，主要作

用于上自旋能带。 

4. 总结 

本文用 GGA + U 方法研究了垂直应变调控 STF 薄膜能带结构的物理机制。构建掺杂浓度为 12.5%的

STF 晶胞模型，并优化得到基态结构，计算分析了 STF 的电子结构和磁化密度空间分布，给出了磁化密

度空间分布，掺杂 Fe 原子具有较强的磁性，与之相毗邻的 Ti 和 O 原子也因杂化交换作用而具有了磁性，

这在一定程度上解释了 STF 薄膜中较强铁磁性来源。通过拉伸或压缩 STF 薄膜的 c 轴晶格常数，模拟了

薄膜中所受的垂直张应变和压应变，强度值分别取为±3%和±5%。后续画出了不同应变强度条件下总态

密度图的变化趋势，结果显示张应变能连续提高能级位置而压应变则起到反作用。最后对比 0%和 5%应

变条件下能带结构，发现垂直应变可改善 STF 薄膜的半金属特性。以上结果表明垂直应变可调控 STF 薄

膜物性，这为深入研究该薄膜多铁性调控效应和应用奠定了基础。 
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