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理论探索二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）的
力学特征、电子结构和声子输运特征

程　 钧
（湖北医药学院研究生院，十堰　 ４４２０００）

摘　 要：本文用基于密度泛函理论的第一性原理计算方法，研究了三种建议的二维材料Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，
Ｒｂ，Ｃｓ）的稳定性、弹性、电子结构和声子振动特性 计算结果显示，三种材料同时具备较好的热力学、动
力学和机械稳定性 电子结构表明，三种材料属于宽禁带间接半导体，其计算能隙分别是３ ９０、３ ７９和
３ ４２ ｅＶ，并且在３００ Ｋ时有着７１ ３１ ～ １７４ ２３ ｃｍ２ ／ Ｖｓ的电子迁移率 声子输运特性表明，三种材料的声子
色散均没有虚频出现，声学模和低频光学模呈现强烈耦合，且有着低频率ｌｏｗ － ｌｙｉｎｇ声子，这使得材料具备
很强的声子非谐效应、低声子群速度和强声子散射率，从而表现出很低晶格热导率，在３００ Ｋ温度下时仅为
０ １６ ～０ １９ Ｗ／ ｍＫ 这些特性表明，二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）在纳米电子和热电器件领域具备应用潜力．
关键词：二维材料；能带；迁移率；声子；热导率
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ａｎｄ ｐｈｏｎｏｎ ｔｒａｎｓｐｏｒｔ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ２Ｄ Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）
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１　 引　 言
随着科学技术的快速发展和人民生活水平的

大幅度提升，新型电子产品和功能设备不断推陈

出新，逐渐走向多功能化和小尺寸方向发展 例
如，电脑芯片、集成电路和智能设备的高尖端技
术都集中在微米甚至纳米尺寸 自２００４年石墨烯
都被首次制备出来，二维材料因其独特的形貌、
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新颖的电子结构和量子限域效应等特征而备受关
注，并在新材料、新器件和新技术领域显得非常
重要 随后，一些列新型二维材料被陆续报道，
例如过渡金属硫化物（ＴＭＤＣ）［１］、黑磷烯［２］、砷
烯和锑烯［３］和过渡金属氮化物［４］等 当前，仍然
有新的二维材料被陆续挖掘，这使得二维材料大
家族被不断完善与丰富 一般而言，新型二维材
料需要具备如下特征：（１）二维材料对应的块体
材料属于层状结构，类似于石墨和ＭｏＳ２，且毗邻
层之间由弱键和范德华力相连，以便于通过机械
剥离方法获取［５］；（２）新材料需具备高稳定性，
稳定性是新型功能材料的应用前提，一般包括机
械稳定性、热稳定性和动力学稳定性［６］

最近，三种碱金属－铀氧化物，分别是ＫＵ２Ｏ４、
ＲｂＵ２Ｏ４和ＣｓＵ２ Ｏ４，因其独特的结构、简易的制
备条件和特殊的电子结构引起了我们的兴趣． 例
如，Ｍａｒｋ等人［７］利用熔融氢氧化物助熔剂在密封
的银管中制备出Ｋ２ＵＯ４；这里选用熔融的ＫＯＨ和
１５％的水，再加０ ２５ ｍｍｏｌ的Ｕ３Ｏ８，然后封装在
银管中加热到７５０℃，保持１小时，并在一段时
间内缓慢冷却到６５０℃即可获得碱金属－铀氧化
物单晶；该研究还发现Ｋ２ ＵＯ４的对称群为Ｉ４ ／
ｍｍｍ，即为典型的层状结构 Ｓａｍｉｒ等人［８］基于
密度泛函理论研究了Ｋ２ＵＯ４的晶体结构和电子能
带特征，发现Ｋ２ＵＯ４在面内成键较短，导致内聚
能很强，有利于晶格稳定性；且Ｋ２ＵＯ４属于间接
宽带隙半导体，带隙大于２ ｅＶ Ｖｏｌｋｏｖｉｃｈ等人［９］

测量了９种碱金属－铀氧化物的振动（拉曼和红外）
光谱，通过观测和分辨出的谱带的数目与晶体对称
进行比较，推导出了晶体对称性为Ｉ４ ／ ｍｍｍ

虽然关于Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）的实验和
理论研究都已经报道，但是研究对象都是其块体
结构，对应的二维结构尚未见报道 在本文中，
我们提出三种二维碱金属－铀氧化物，分别是
ＫＵ２Ｏ４、ＲｂＵ２Ｏ４和ＣｓＵ２Ｏ４ 本文用基于密度泛函
理论的第一性原理计算方法，研究了其晶体结构、
稳定性、力学特征、电子结构和声子色散特征，
并与常见的二维材料作比较，为实验研究提供前
瞻性理论指导
２　 计算细节

文章中所有ＤＦＴ模拟都是使用Ｖａｓｐ５ ４ ４软
件包［１０］进行的，采用广义梯度近似（ＧＧＡ）结合
Ｐｅｒｄｅｗ － Ｂｕｒｋｅ － Ｅｒｎｚｅｒｈｏｆ （ＰＢＥ）泛函［１１］来处理

交换关联能 为了消除相毗层之间范德华力的影
响，沿ｃ轴建立了一个２０ ?的真空层 另外，平
面波截止能量设为５００ ｅＶ，每个原子的总能量和
作用力的收敛准则分别为１ ０ × １０ －８ ｅＶ和－
０ ００５ ｅＶ 自洽场计算中，采用第一布里渊区Г
中心点１９ × １９ × １的ｋ点网格求和 此外，由
于ＰＢＥ容易低估半导体的带隙，使用ＨＳＥ０６泛
函［１２］来准确描述能带结构 利用Ｐｈｏｎｏｐｙ［１３］模拟
声子色散和群速度，采用Ｐｈｏｎｏ３Ｐｙ［１４］计算声子散
射率和晶格热导率 为了提升计算效率，利用
ｈｉｐＨｉｖｅ［１５］提取二、三阶力常数 利用变形势理论
（ＤＰＴ）［１６］计算载流子有效质量和迁移率

３　 结果与讨论
３ １　 晶体结构与稳定性

如图１所示，块体ＫＵ２ Ｏ４是一种层状结构，
对称群为Ｉ４ ／ ｍｍｍ，其中Ｕ原子被Ｘ和Ｏ原子包
裹住，各原子相互嵌套，形成“牢笼”型结构
沿ｃ轴方向逐渐减低维度，即可得到单层ＫＵ２Ｏ４，
这与二维Ｃａ４ Ｓｂ２ Ｏ和Ｃａ４ Ｂｉ２ Ｏ的结构相似［１７，１８］
结构弛豫以后的晶格参数列于表１，不难发现，
由于原子半径满足Ｋ （２ ３５ ?） ＜ Ｒｂ （２ ５０ ?）
＜ Ｃｓ （２ ７２ ?），三种材料的晶格常数与厚度都
是逐渐递增的 首先通过分子动力学模拟
（ＡＩＭＤ）验证了三种材料的热稳定性（如图２所
示），这里设置４ × ４ × １的超胞，模拟时间
１００００ ｆｓ，步长为１ ｆｓ 计算结果显示，在８００ Ｋ
时超胞接近重构和键断裂现象，且能量不能很好

图１　 （ａ）块体Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）；二维Ｘ２
ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）（ｂ）侧视图和（ｃ）俯
视图

Ｆｉｇ １ 　 （ａ）Ｂｕｌｋ Ｘ２ ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）；（ｂ）
ｓｉｄｅ ｖｉｅｗｓ ａｎｄ （ｃ）ｔｏｐ ｖｉｅｗｓ ｆｏｒ ｔｗｏ － ｄｉｍｅｎ
ｓｉｏｎａｌ Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）
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表１　 二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）的晶格常数（ａ ／ ｂ，?）、厚度（ｈ，?）、计算带隙（Ｅｇ，ｅＶ）、弹性常数（Ｃｉｊ，Ｎ ／ ｍ）、最
大杨氏模量（Ｙ，Ｎ ／ ｍ）和泊松比（υ）

Ｔａｂｌｅ １　 Ｔｈｅ ｌａｔｔｉｃｅ ｃｏｎｓｔａｎｔｓ （ａ ／ ｂ，?），ｔｈｉｃｋｎｅｓｓｅｓ（ｈ，?），ｂａｎｄ － ｇａｐｓ （Ｅｇ，ｅＶ），ｅｌａｓｔｉｃ ｃｏｎｓｔａｎｔｓ （Ｃｉｊ，Ｎ ／ ｍ），ｍａｘｉｍｕｍ
Ｙｏｕｎｇ’ｓ ｍｏｄｕｌｉ （Ｙ，Ｎ ／ ｍ）ａｎｄ Ｐｏｉｓｓｏｎ＇ｓ ｒａｔｉｏｓ （ｖ）ｏｆ ｔｗｏ － ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）

Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ａ ／ ｂ ｈ Ｅｇ Ｃ１１ Ｃ１２ Ｃ２２ Ｃ６６ Ｙ υ

Ｋ２ＵＯ４ ４ ２７ ４ ２０ ３ ９０ １４７ ５５ １４ ２９ １４７ ５５ ２８ ８５ １４６ １７ ０ ４７

Ｒｂ２ＵＯ４ ４ ２９ ４ ５１ ３ ７９ １４５ ５８ １７ ２４ １４５ ５８ ３２ ３４ １４３ ３５ ０ ４３

Ｃｓ２ＵＯ４ ４ ３２ ４ ８３ ３ ４２ １３８ ０５ １９ ０７ １３８ ０５ ３５ ４８ １３５ ４２ ０ ３８

图２　 二维（ａ）Ｋ２ＵＯ４、（ｂ）Ｒｂ２ＵＯ４和（ｃ）Ｃｓ２ＵＯ４在７００ Ｋ温度下的分子动力学模拟；插图为加热到１０ ｐｓ后晶胞
的构型

Ｆｉｇ ２　 Ｔｈｅ ａｂ ｉｎｉｔｉｏ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｄｙｎａｍｉｃｓ（ＡＩＭＤ）ｏｆ ｔｗｏ － ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ（ａ）Ｋ２ＵＯ４，（ｂ）Ｒｂ２ＵＯ４ ａｎｄ（ｃ）Ｃｓ２ＵＯ４ ａｔ ７００
Ｋ；ｗｈｅｒｅ ｔｈｅ ｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎ ｓｈｏｗｓ ｔｈｅ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｏｆ ｔｈｅ ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｓｕｐｅｒｃｅｌｌ ａｆｔｅｒ ｈｅａｔｉｎｇ ｔｏ １０ ｆｓ

地收敛，而在７００ Ｋ时，晶胞能量保持收敛且晶
胞保持完整的形貌，这说明三种材料具备很好的
热稳定性

此外，还可以通过Ｂｏｒｎ － Ｈｕａｎｇ准则［４］来判
断材料的机械稳定性，即Ｃ１１Ｃ２２ － Ｃ２１２ ＞ ０和Ｃ６６
＞ ０ ，这里Ｃｉｊ表示弹性常数 计算结果列于表１，

可以发现三种材料都很好地满足该准则，因而具
备很好的机械稳定性 此外，由于晶胞对称性，
使得Ｃ１１ ＝ Ｃ２２  为表征材料面内的力学特征，我
们进一步计算了二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）的
杨氏模量和泊松比，其计算方法如下［１９］



：

Ｙ（θ）＝ Ｃ１１ Ｃ２２ － Ｃ
２
１２

Ｃ１１ ｓｉｎ
４θ ＋ （Ｃ１１ Ｃ２２ － Ｃ

２
１２

Ｃ６６
－ ２ Ｃ１２）ｓｉｎ２θ ｃｏｓ２θ ＋ Ｃ２２ ｃｏｓ４θ

（１）

ｖ（θ）＝
Ｃ１２ ｓｉｎ

４θ － （Ｃ１１ ＋ Ｃ２２ － Ｃ１１ Ｃ２２ － Ｃ
２
１２

Ｃ６６
）ｓｉｎ２θ ｃｏｓ２θ ＋ Ｃ１２ ｃｏｓ４θ

Ｃ１１ ｓｉｎ
４θ ＋ （Ｃ１１ Ｃ２２ － Ｃ

２
１２

Ｃ６６
－ ２ Ｃ１２）ｓｉｎ２θ ｃｏｓ２θ ＋ Ｃ２２ ｃｏｓ４θ

（２



）

这里θ表示相对于ａ轴的夹角 如图３所示，三种
材料有着相似的力学特征，且沿ａ和ｂ保持高度各
向同性 杨氏模量的最大值分别为１４６ １７、１４３ ５３
和１３５ ４２ Ｎ ／ ｍ，这小于二维ＭｏＳ２（２００ Ｎ ／ ｍ）［２０］、
ＢＮ （２７０ Ｎ／ ｍ）［１３］和石墨烯（３５０ ± ３ １５ Ｎ／ ｍ）［２１，２２］

根据Ｕｍｋｌａｐｐ散射模型［２３］可知，二维Ｘ２ ＵＯ４（Ｘ
＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）的杨氏模量偏低，意味其热输运受
到抑制，晶格热导率偏低 此外，三种材料都是
常见的正泊松比材料，在沿４５ ／ １３５°方向取最大
值，分别为０ ４７、０ ４３、０ ３８，这明显高于ｈ －
;
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图３　 二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）的（ａ）杨氏模量和（ｂ）泊松比
Ｆｉｇ ３　 Ｔｈｅ Ｙｏｕｎｇ’ｓ ｍｏｄｕｌｉ ａｎｄ Ｐｏｉｓｓｏｎ’ｓ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ｔｗｏ － ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）

ＢＮ （０ ２１１）［２４］和石墨烯（０ １７５）［２５］
３ ２　 电子结构

由于ＰＢＥ泛函会普遍高估半导体的能隙［２６］，
因此采取ＨＳＥ０６泛函来准确表征材料的电子能带
结构，如图４所示 可以发现，三种材料的价带
顶（ＶＢＭ）位于Γ点，Ｋ２ＵＯ４的导带底（ＣＢＭ）位于
Ｍ点，而Ｒｂ２ＵＯ４和Ｃｓ２ＵＯ４的ＣＢＭ则位于Γ点，
这说明Ｋ２ＵＯ４是间接半导体，而后两者则为直接
带隙半导体 此外，二维Ｘ２ ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，
Ｃｓ）的带隙分别是３ ９０、３ ７９和３ ４２ ｅＶ，这稍
大于锐钛矿ＺｎＯ （３ ３ ｅＶ）、碳化硅（３ ４ ｅＶ）和氮
化镓（３ ３ ｅＶ），但小于β －氧化镓（４ ５ ｅＶ）［２７］，
这使得二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）在紫外探测
器、短波发光二极管等方面具备应用潜力 载流
子迁移是半导体材料的重要性能指标，它可以通
过形变势理论［２８，２９］ 来求解，即μ２Ｄ ＝

ｅ３Ｃ２Ｄ

ｋＢＴ ｍｍｌ （Ｅｉｌ）２ ，这里μ２Ｄ 、ｋＢ 、Ｔ、ｅ和分别
表示面内迁移率、玻尔兹曼常数、温度、电子电
量和约化普朗克常数；ｍ为载流子有效质量，它
可以通过求解能量（Ｅ）对波矢（ｋ）二阶倒数得到，
即ｍ＝ ２ ／（

２Ｅ
ｋ２
）；Ｃ２Ｄ 是平面刚度，它可以通过

计算晶胞总能（Ｅｔ ）对应变量（ε）的二阶微分获
得，即Ｃ２Ｄ ＝ （Ｅｔ ／ ε）／ Ｓ０ ，这里Ｓ０表示面内面
积；Ｅｉｌ则表示形变势常数，它表示ＶＢＭ和ＣＢＭ
对应变量的变化率；计算中，设置应变范围－ ２％
－ ２％，步长１％，通过设置ＯＰＴＣＥＬＬ选项对未
作应变的方向做自由弛豫，即采取固定轴优化的
方式进行，计算结果列于表２ 结果显示，二维
Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）的电子有效质量都要小

于空穴，即它们属于轻电子重空穴型半导体，这
是因为ＶＢＭ的能级色散较ＣＢＭ更加平坦所导致
的；三种材料的平面刚度逐步递减，这与它们的
杨氏模量规律相吻合；形变势常数取值３ １２ －
５ ３５ ｅＶ，这与Ｃａ４ Ｓｂ２ Ｏ （４ １５ ～ ８ ７０ ｅＶ）［１８］和
ＭｇＩｎ２Ｓｅ４（４ ３２ ～ ５ ２８ ｅＶ）［５］相当；由于电子有效
质量和对应的形变势常数更低，电子迁移率显著
高于空穴，取值７１ ３１、１７４ ２３和８３ ５７ ｃｍ２ ／ Ｖｓ，
这小于ＭｏＳ２（～ ２００ ｃｍ２ ／ Ｖｓ）［３０］和硅烯（１４１９
ｃｍ２ ／ Ｖｓ）［３１］
表２　 二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）在３００ Ｋ温度下的载

流子有效质量（ｍ，ｍ０）、形变势常数（Ｅｌ，ｅＶ）、
平面刚度（Ｃ２Ｄ，Ｎ ／ ｍ）和迁移率（μ，ｃｍ２ ／ Ｖｓ）

Ｔａｂｌｅ ２　 Ｔｈｅ ｃａｒｒｉｅｒ ｅｆｆｅｃｔｉｖｅ ｍａｓｓｅｓ （ｍ，ｍ０），ｄｅｆｏｒｍａｔｉｏｎ
ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｃｏｎｓｔａｎｔｓ （Ｅｌ， ｅＶ）， ｐｌａｎｅ ｓｔｉｆｆｎｅｓｓｅｓ
（Ｃ２Ｄ，Ｎ ／ ｍ）ａｎｄ ｍｏｂｉｌｉｔｉｅｓ（μ，ｃｍ２ ／ Ｖｓ）ｏｆ Ｘ２ＵＯ４
（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）ａｔ ３００ Ｋ

Ｍａｔｅｒｉａｌｓ Ｃａｒｒｉｅｒ ｔｙｐｅ ｍ Ｃ２Ｄ Ｅｌ μ

ＫＵ２Ｏ４ ｅｌｅｃｔｒｏｎ １ ６７ ９１ ３９ ３ １２ ７１ ３１

ｈｏｌｅ ５ ２２ ９１ ３９ ３ ５２ ５ ７６

ＲｂＵ２Ｏ４ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ０ ９７ ８７ ４８ ３ ３６ １７４ ２３

ｈｏｌｅ ４ １８ ８７ ４８ ４ ０１ ６ ６２

ＣｓＵ２Ｏ４ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ０ ９８ ７９ ５９ ４ ６０ ８３ ５７

ｈｏｌｅ ２ ９２ ７９ ５９ ５ ３５ ６ ９５

３ ３　 声子振动特征
二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）的声子谱如图５

所示，不难发现三种材料的声子频率都没有虚频，
因此它们都具备较好的动力学稳定性 此外，所
有的声子都表现出很大的色散，且底部三支声学
模和光学模呈现强烈耦合，这种耦合容易导致强
0
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图４　 二维（ａ）Ｋ２ＵＯ４，（ｂ）Ｒｂ２ＵＯ４和（ｃ）Ｃｓ２ＵＯ４的能带结构
Ｆｉｇ ４　 Ｔｈｅ ｂａｎｄ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ ｏｆ ｔｗｏ － ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ （ａ）Ｋ２ＵＯ４，（ｂ）Ｒｂ２ＵＯ４ ａｎｄ （ｃ）Ｃｓ２ＵＯ４

图５　 二维（ａ）Ｋ２ＵＯ４、（ｂ）Ｒｂ２ＵＯ４和（ｃ）Ｃｓ２ＵＯ４的声子色散（左）和声子态密度（右）
Ｆｉｇ ５　 Ｔｈｅ ｐｈｏｎｏｎ ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｓ （ｌｅｆｔ）ａｎｄ ｐｈｏｎｏｎ ｄｅｎｓｉｔｉｅｓ ｏｆ ｓｔａｔｅｓ （ｒｉｇｈｔ）ｏｆ （ａ）Ｋ２ＵＯ４，（ｂ）Ｒｂ２ＵＯ４ ａｎｄ （ｃ）Ｃｓ２ＵＯ４

声子非谐散射，从而表现出低晶格热导率［３２］ 一
般而言，低晶格热导率的材料往往具备很低频率
的ｌｏｗ － ｌｙｉｎｇ声子，即低频光学模在Γ点的频率
三种材料ｌｏｗ － ｌｙｉｎｇ声子在Γ点的频率低至１ ７８、
２ １２ 和１ ２８ ＴＨｚ，这与２Ｄ － Ｂｉ２ Ｓｅ３ （１ ５９
ＴＨｚ）［３３］和Ｐｄ２Ｓｅ３（１ ４４ ＴＨｚ）［３４］相当 由声子态
密度（ｐｈＤＯＳ）可以发现，低频声子主要由质量更
重的Ｕ和Ｋ ／ Ｒｂ ／ Ｃｓ原子提供，而质量更轻的Ｏ
原子则主要贡献高频光学声子 值得注意的是，
Ｕ原子被束缚在“牢笼”结构中，且其声子频率
很低，这说明Ｕ原子属于一种特殊的“Ｒａｔｔｌｉｉｎｇ”
振动［３５，３６］，这会加剧声子－声子非谐散射，抑制
声子传输

声子群速度（νｐｈ）和声子散射率（ζｐｈ）如图６
所示，其中群速度可以通过计算声子频率（ωｐｈ）对
波矢（ｑｐｈ）的一阶导数得到［３７］，即ｖｐｈ ＝ ωｐｈ ／ ｑｐｈ ．
这里定义垂直平面方向、平面内横向和平面内纵
向声学声子分别为ＺＡ、ＴＡ和ＬＡ声子 对比发
现，三种材料有着相似的声学模群速度，最大值
分别为４ １７、３ ７８和３ ３４ ｋｍ ／ ｓ，这明显小于

ＭｏＳ２（～ ６ ５ ｋｍ ／ ｓ）［３８］和砷烯（～ ４ ５ ｋｍ ／ ｓ）［３］
尽管如此，Ｒｂ２ＵＯ４和Ｃｓ２ＵＯ４在１０ ＴＨｚ附近的光
学声子表现出很大的群速度，最大值甚至高达
８ ２０和１０ １１ ｋｍ ／ ｓ，显著高于Ｋ２ＵＯ４ 与此同时，
三种材料有着极其相似的声子散射率，主要分布
在１０ －２ ～ １０１ ｐｓ － １，这高于Ｔｅｌｌｕｒｅｎｅ［３９］和γ －
ｇｒａｐｈｙｎｅ［４０］等许多常见的二维材料 因此，二维
Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）有着很低的晶格热导率
（如图７所示），在３００ Ｋ时仅为０ １７、０ １８和
０ １９ Ｗ ／ ｍＫ，这远低于Ｔｅｌｌｕｒｉｕｍ（７ ５ ～ １０ １ Ｗ ／
ｍＫ）［４１］、ＳｎＴｅ （７ ９７ Ｗ ／ ｍＫ）［４２］和γ － ＧｅＳ （１ ０７
Ｗ ／ ｍＫ）［４３］，与ＮａＣｕＳｅ（０ ２３ Ｗ ／ ｍＫ）和ＮａＣｕＴｅ
（０ １０ Ｗ ／ ｍＫ）相当［４４］

４　 小　 结
基于密度泛函理论的第一性原理计算方法，

本文提出了三种新型二维材料，分别是Ｋ２ ＵＯ４、
Ｒｂ２ＵＯ４和Ｃｓ２ ＵＯ４，并系统探究了其稳定性、电
子结构和声子输运特性 计算结果表明，三种材
料都具备高机械稳定性、动力学稳定性和热稳定

/
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图６　 二维（ａ，ｄ）Ｋ２ＵＯ４、（ｂ，ｅ）Ｒｂ２ＵＯ４和（ｃ，ｆ）Ｃｓ２ＵＯ４的声子群速度和声子散射率
Ｆｉｇ ６　 Ｔｈｅ ｇｒｏｕｐ ｖｅｌｏｃｉｔｉｅｓ ａｎｄ ｐｈｏｎｏｎ ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ ｒａｔｅｓ ｏｆ ｔｗｏ － ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ （ａ，ｄ）Ｋ２ＵＯ４，（ｂ，ｅ）Ｒｂ２ＵＯ４ ａｎｄ （ｃ，ｆ）

Ｃｓ２ＵＯ４

图７　 二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）在３００ ～ １２００ Ｋ
温度下的晶格热导率

Ｆｉｇ ７ 　 Ｔｈｅ ｌａｔｔｉｃｅ ｔｈｅｒｍａｌ ｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｉｅｓ ｏｆ ｔｗｏ － ｄｉ
ｍｅｎｓｉｏｎａｌ Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）ａｔ ３００ ～
１２００ Ｋ

性，耐热温度高达７００ Ｋ 电子结构表明，三种材
料都输运间接宽带隙半导体，计算能隙分别是
３ ９０、３ ７９和３ ４２ ｅＶ，并且有着７１ ３１ ～ １７４ ２３
ｃｍ２ ／ Ｖｓ的电子迁移率和５ ７６ ～ ６ ９５ ｃｍ２ ／ Ｖｓ的空
穴迁移率 声子色散结果表明，三种材料的声子
谱均没有出现虚频，声学模和低频光学模发生强
烈耦合，有着低频率ｌｏｗ － ｌｙｉｎｇ声子，且Ｕ原子
还表现出一种特殊的“Ｒａｔｔｌｉｉｎｇ”振动，这使得

材料具备很强的声子非谐效应，从而表现出低声
子群速度和强声子散射率 因此二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝
Ｋ，Ｒｂ，Ｃｓ）表现出极低晶格热导率，在３００ Ｋ时
仅为０ １６ ～ ０ １９ Ｗ ／ ｍＫ，这低于很多常见的二维
材料 以上研究表明，二维Ｘ２ＵＯ４（Ｘ ＝ Ｋ，Ｒｂ，
Ｃｓ）在纳米宽禁带半导体和热电器件领域具备应
用潜力
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