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黑磷薄膜的贝利曲率及轨道磁化强度

周本良 谭哲昊 曾荣芳

(湖南师范大学物理系,湖南
 

长沙 410081)

摘 要 本文从理论上研究了在非共振圆偏振光照射下,黑磷薄膜的贝利曲率和轨道磁化强

度。基于黑磷薄膜的k·p低能有效模型和弗洛凯理论,我们推导出了黑磷薄膜直至

双光子二阶过程的有效哈密顿量。我们发现光场会使得体系的带隙略为增大,贝利曲

率的绝对值会随着光照强度的增大而增大。轨道磁化强度在带隙内呈现出线性变化

关系,其变化区域随着薄膜层数的增加而减小,而在价带和导带则呈现出“谷 峰”现
象。随着光照强度的增大,轨道磁化强度也随之增大。这些研究为在黑磷薄膜中获得

非零的贝利曲率提供了一种有效可行的方法,加深了对薄膜贝利曲率及轨道磁化强度

的理解。
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Abstract This
 

paper
 

theoretically
 

investigates
 

the
 

Berry
 

curvature
 

and
 

orbital
 

magnetization
 

of
 

black
 

phosphorus
 

(BP)
 

thin
 

films
 

under
 

non-resonant
 

circularly
 

polarized
 

light
 

irradiation.
 

Based
 

on
 

the
 

k·p
 

low-energy
 

effective
 

model
 

of
 

BP
 

thin
 

films
 

and
 

Floquet
 

theory,
 

we
 

derive
 

the
 

effective
 

Hamiltonian
 

of
 

BP
 

thin
 

films
 

up
 

to
 

the
 

two-photon
 

second-order
 

process.
 

We
 

find
 

that
 

the
 

light
 

field
 

slightly
 

increases
 

the
 

bandgap
 

of
 

the
 

system,
 

and
 

the
 

absolute
 

value
 

of
 

the
 

Berry
 

curvature
 

increases
 

with
 

the
 

intensity
 

of
 

the
 

light.
 

The
 

orbital
 

magnetization
 

shows
 

a
 

linear
 

relationship
 

within
 

the
 

bandgap,
 

with
 

the
 

variation
 

region
 

decreasing
 

as
 

the
 

number
 

of
 

layers
 

in
 

the
 

thin
 

film
 

increases.
 

In
 

the
 

valence
 

and
 

conduction
 

bands,
 

the
 

orbital
 

magnetiza-
tion

 

exhibits
 

a
 

“valley-peak”
 

phenomenon.
 

As
 

the
 

light
 

intensity
 

increases,
 

the
 

orbital
 

mag-
netization

 

also
 

increases.
 

These
 

findings
 

provide
 

an
 

effective
 

and
 

feasible
 

method
 

for
 

obtaining
 

non-zero
 

Berry
 

curvature
 

in
 

BP
 

thin
 

films
 

and
 

deepen
 

the
 

understanding
 

of
 

the
 

Berry
 

curvature
 

and
 

orbital
 

magnetization
 

in
 

thin
 

films.
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  黑磷是磷最稳定的同素异形体之一[1]。2014
年,复旦大学张远波和中国科学技术大学陈仙辉

课题组合作,成功将黑磷剥离至几个原子层[2],极
大地引起了人们对该材料的研究热潮。黑磷具有

层数(厚度)依赖的直接带隙和高载流子迁移率,
 

在零带隙的石墨烯[3]和具有较大带隙1.9eV的过

渡金属硫化物[4]之间架构了一座桥梁,在近红外

和中红外波段的光电子学研究方面具有重要的科

学意义[5]。少层或者单层黑磷也被称为磷烯,与
石墨烯的六角蜂窝状晶格不同,磷烯晶格中每个

磷原子通过sp3 杂化与相邻的三个磷原子共价结

合,形成具有铰链式的层状结构,各层通过范德华

相互作用堆叠在一起。其独特的褶皱结构导致其

机械和输运性能具有很强的各向异性[6]。另一方

面,贝利曲率是一个非常重要的物理量,它可以被

看成动量空间的“磁场”,使得布洛赫电子获得反

常的群速度,从而产生反常霍尔效应、轨道磁矩

等[7]。然而,磷烯由于具有空间反演对称性,其贝

利曲率为0[8]。如要获得贝利曲率,需要打破磷烯

的空间/时间反演对称性。众所周知,光场可以打

破体系的时间反演对称性,是实验上调控低维材

料物理性质常见且切实可行的方法。2023年,清
华大学周树云课题组报道了黑磷在光场下的弗洛

凯能带调控[9],这项工作表明实验上可以成功实

现在磷烯中加入光场调控。受此激励,本文我们

将从理论上研究在非共振圆偏振光照射下,黑磷

薄膜的贝利曲率和轨道磁化强度。

1 模型和方法

由于高频非共振的条件限制,我们的研究重

点集中在黑磷薄膜的低能区域。只考虑最低导带

和价带,N(N>1)层黑磷薄膜未加光场哈密顿量

H0 的k·p有效哈密顿量为[10-12]
 

H0=
hc hcv

h*
cv hv  

=
E1

c +αck2x +βck2y γkx

γkx E1
v -αvk2x -βvk2y  

(1)
其中导带边能量Ec

1=1/N0.73eV+0.15eV,价带

边能量Ev
1=-Ec

1,带间耦合参数γ= vf,费米

速度vf=3.5×105m/s,与有效质量有关的参数

αc =
 2

2×0.108×me
, βc =

 2

2×1.062×me
,

αv =
 2

2×0.092×me
, βv =

 2

2×0.708×me

其中,me 为自由电子质量。
一束沿z 方 向 的 非 共 振 圆 偏 振 光 垂 直 照

射至黑磷薄膜,如图1所示。光矢量为A(t)=
A0 cos(ωt),sin(ωt)  。根据弗洛凯理论[10],通
过佩尔斯替换,即ki→ki+eAi/ (i表示x,y)可
以将 H(k)简化为有效静态(时间无关)哈密顿量

Heff。无量纲光照参数λ0=(γeA0)/( 2ω)表征光

场与黑磷薄膜之间的耦合强度。这里的非共振光

场指高频弱场( ω≫H0,λ0≪10),不能产生真实

的光子发射和吸收直接激发体系中的电子,而是

通过光子的虚发射和吸收来改变体系的能带结

构。本文光子能量取值 ω=8eV,光照参数λ0≤
0.1,这样保证圆偏振光处于非共振区域。

图1 非共振圆偏振光沿z方向垂直照射黑磷薄膜示意图

考虑到单光子和双光子的二阶虚发射和吸收

(这里,我们只考虑到了二阶项,之后的高阶项影

响很小,可以忽略),非共振光场下体系的等效哈

密顿量可写为[13]

Heff=H0(k)+∑
2

n=1

[Vn,V-n]
n w +

 ∑
2

n=1

[[Vn,H0],V-n]
2(n  w)2

+

1
nl∑

2

n,l=1

[Vn,[Vl,V-n-l]]-[Vn,[V-l,Vl-n]]
3( w)2

+

H.c. (2)

其中,H.c.为共轭项,V±n =
1
T∫

T

0
e∓inωtV(k,t)dt,

V(k,t)=H(k,t)-H0(t)=
a11 a12

a21 a22  ,a11=

481
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eA0

   
2

(αccos2ωt+βcsin2ωt)+2
eA0

 
(αckxcosωt+

βckysinωt),a12=a21=γ
eA0

 cosωt,a22=-
eA0

   
2

·

(αvcos2ωt+βvsin2ωt)-2
eA0

 
(αvkxcosωt+βvkysinωt)。

通过进一步计算我们最终得到黑磷薄膜低能有效

哈密顿量为

Heff=
Hc +Hv

2 +Hcvσx ++T1kyσy +

Hc -Hv

2 σz (3)

其中,M=T1ky。σx,σy 和σz 为泡利算符分量。

Hc =hc +γT2([2(αc +αv)k2x -(hc -hv)]+
λT3,

Hv =hv -γT2([2(αc +αv)k2x -(hc -hv)]-
λT3,

Hcv =hcv -T2{[2(αc +αv)k2x -
(hc -hv)](αc +αv)kx +2(βc +βv)2kxk2y}-
T3kx(αc +αv)-T4kx,

其中,T1=λ0c0(βc+βv)/γ,T2=λ02/(2γ),T3=

λ02c02(αc+αv-βc-βv)/(8γ3),T4=T3(αc+αv-

βc-βv)/8,且有c0=eAvf。通过对角化哈密顿量

得到对应的能带和波函数为

Eμ =
1
2
[(Hc +Hv)+

  μ (Hc -Hv)2+4(Hcv
2+M2)] (4)

ψμ>=
eikr

(Eμ -Hc)2+H2
cv +M2

Hcv -iM
Eμ -Hc  

(5)
其中,μ=1(-1)表示导(价)带。

由于光场照射打破了体系的时间反演对称

性,产生了贝利曲率,其表达式为[7]

Ωμ =-2Im∑
μ≠μ'

<ψμ
∂Heff

∂kx
ψμ'><ψμ'

∂Heff

∂ky
ψμ>

(Eμ -Eμ')
2

(6)

与贝利曲率相关的轨道磁化强度表达式如下[14]

Morb=Mm +MΩ

=
1
(2π)2∑μ∫mμfμdk

2+

1
(2π)2∑μ

e
β  ∫Ωμln(1+e

-β(Eμ-E
F
)
)dk2

(7)

其中,轨道磁矩 mμ=μ
e
2 
(E+-E-)Ωμ,fμ 为

费米分布函数。从上式中我们发现轨道磁化强度

由载流子的轨道磁矩和贝利曲率的修正项组成。

2 结果讨论

首先我们根据式(4)计算得到了层数为 N=
20黑磷薄膜的能带结构等能线图,如图2所示。
图2(a)与图2(b)分别为无光场(λ0=0)的导带和

价带,图2(c)与图2(d)分别对应参数λ0=0.1的

导带和价带。我们可以发现光场对能带结构的影

响主要在低能区域,能带带隙略有增大。具体来

说,对比图2(a)和图2(c),我们可以发现导带底

能量略为增大;而根据图2(b)和图2(d),同样发

现价带顶能量略为减小,故带隙略微增大。事实

上,根据式(4)我们也可以直接计算得到带隙为:
Eg=(E1

c-E1
v)(1-2γT2)+2γT3,从中我们可以

发现光场对带隙的影响很小。
图3是不同光照强度下 N=20黑磷薄膜的

贝利曲率,其中图3(a)和图3(b)分别为光照参数

λ0=0.8的导带贝利曲率等能图和价带贝利曲率等

能图,图3(c)和图3(d)分别对应于图3(a)和图3
(b)但是λ0 取值为λ0=0.1。首先我们注意到没加

光场时,由于空间反演对称性,体系的贝利曲率为

0。从图3我们可以观察到贝利曲率的绝对值随着

光照强度的增大而增大。具体分析,结合图2,我们

发现无论光照参数λ0 取0.08还是0.1,对于E+=
0.5eV

 

的导带,其对应的贝利曲率Ω+ 近似为零。
而对于E+<(>)0.5eV的导带,贝利曲率Ω+ 几

乎都小于(大于)0,如图3(a)和图3(c)所示。对于

E-=-0.56eV的价带,贝利曲率Ω- 近似为零。
而对于E->(<)-0.56eV的价带,贝利曲率Ω-
近似大于(小于)0,如图3(b)和图3(d)所示。

轨道磁化强度Morb 随费米能EF 的变化如图4
所示。我们发现当EF 处于能带带隙内时,Morb 呈

现出线性变化关系。根据式(7),我们知道此时

Morb=-
e
2 ∫dk2

(2π)2
(E+-E-)Ω-f-+

e
β ∫dk2

(2π)2
Ω-ln(1+e

-β(E--EF))

≈
e
 ∫dk2

(2π)2
Ω-EF,
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图2 N=20的黑磷薄膜能带结构等能线图

(a)和(b)分别为光照参数λ0=0的导带和价带,(c)和(d)分别为λ0=0.1的导带和价带

图3 N=20的黑磷薄膜贝利曲率等能线图

(a)和(b)分别为光照参数λ0=0.08的导带和价带的贝利曲率,(c)和(d)分别为λ0=0.1的导带和价带的贝利曲率

从这式我们可以发现Morb 随EF 的变化呈现出线

性变化关系。通过计算式(7)我们还发现只有在

EF 附近的±7kBT 内的能带才对Morb 有贡献,故

当EF 位于价带内时,结合图3我们知道 Morb 会

出现一个负的极值尖峰;随着EF 继续减小,Morb

会逐渐减小到0。同理,当EF 位于导带内,随着

681
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EF 的增加,Morb 首先会出现一个正的极值尖峰,
然后逐渐减小到0。Morb 在价带和导带出现了

“谷 峰”现象,也验证了价带和导带的贝利曲率数

值具有相反的符号。
随着λ0 增大,体系的贝利曲率增大,从而轨

道磁化强度 Morb 也随之增大,如图4浅色实线、
浅色虚线,或深色实线、深色虚线所示。另外,随
着黑磷薄膜层数的增大,量子限制效应会减弱,体
系的能带带隙会减少,从而 Morb 线性变化区域也

会随之减小,如图4浅色虚线、深色虚线,或浅色

实线、深色实线所示。

图4 轨道磁化强度 Morb 随费米能EF 的变化关系

3 结语

本文我们研究了黑磷薄膜在非共振圆偏振光

下的贝利曲率和轨道磁化强度。我们发现光场会

使得体系的带隙略为增大,贝利曲率的绝对值会

随着光照强度的增大而增大。轨道磁化强度在带

隙内呈现出线性变化关系,其变化区域随着薄膜

层数的增加而减小,而在价带和导带则呈现出“谷
峰”现象。随着光照强度的增大,轨道磁化强度

也随之增大。这些现象仅由外加光场引起,不需

要额外的外磁场。我们的研究结果为在黑磷薄膜

中获得非零的贝利曲率提供了一种有效可行的方

法,加深了对黑磷贝利曲率及轨道磁化强度的

理解。
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