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由于结构巨大的自由度, 缺陷石墨烯纳米带热电转换性能的优化设计是材料研究领域的难点之一. 本文

利用非平衡格林函数结合贝叶斯算法, 对 5-7环缺陷石墨烯纳米带热电性能进行了优化设计. 研究结果表明,

在搜寻具有高热电转换效率 5-7环缺陷石墨烯纳米带的过程中, 贝叶斯算法具备有效性和优越性. 计算发现,

利用贝叶斯算法能快速且准确地从 32896个候选结构中搜索到具有最佳热电转换性能的唯一构型. 即使在效

率最低的一轮优化中, 也仅需要计算 1495个候选结构 (约占所有候选结构的 4.54%)即可寻找到最佳构型. 研

究还发现 , 在室温下的最佳构型 5-7环缺陷石墨烯纳米带 (长和宽分别为 21.162 nm和 1.23 nm)的热电优值

ZT (约 1.13)较完美石墨烯纳米带 (约 0.14)提升了近一个量级. 这主要归因于 5-7环缺陷有效抑制了系统的

电子热导率, 使得功率因子的减弱作用和热导率的抑制作用 (正效应)之间达到了最大平衡. 研究结果为设计

和制备具有优异热电转换效率的石墨烯纳米带热电器件提供了一种新的可行性方案.
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 1   引　言

热电技术可以实现电能和热能之间的直接转

换, 是缓解目前能源和环境危机的有效途径之一,

受到了科研工作者们的广泛关注 [1,2]. 材料的热电

转换性能通常使用无量纲的热电优值 ZT来衡

量[3], ZT = S 2sT/ke+kp, 其中 S为塞贝克系数, s 为

电导率, T为绝对温度, ke 和 kp 分别是电子热导

率和声子热导率, S2s 为功率因子 [4,5]. 高性能热电

材料往往需要较大的功率因子和较小的热导率. 然

而由于塞贝克系数、电导率和热导率之间存在相互

耦合, 传统材料往往难以具有较高的热电转换效率 [6,7].

近年来, 科研工作者们提出了多种途径以提高材料

的热电转换性能, 例如: 超晶格 [8]、声子共振 [9]、“电

子晶体-声子玻璃 (液体)”模型 [10,11]、掺杂 [12,13]、缺

陷 [14,15]. 通过这些方法能够在一定层度内提升材料

的热电转换性能, 然而由于结构设计的巨大自由

度, 如果进行遍历实验验证或计算模拟, 将造成实

验成本以及计算和人力资源的极大浪费. 因此, 探

索和开发优化算法对于快速筛选及设计出具有最

佳性能的热电材料和结构具有重要意义.

当前, 基于机器学习算法优化和设计材料的物

理、化学属性是材料科学研究领域的前沿热点之

一 [16−18]. 王晶等 [17] 发现石墨烯的热导率可以通过

引入孔洞来进行有效的调节. 在给定的孔洞密度
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下, 孔洞的分布可导致多孔石墨烯热导率变化高

达 74%, 因此, 他们利用卷积神经网络算法学习并

预测多孔石墨烯的热导率, 然后进行反向设计, 筛

选数万个候选材料, 以确定具有最低热导率的多孔

石墨烯的最佳设计. Yang等 [19] 利用非平衡格林函

数及贝叶斯算法研究了一维原子链中间层的质量

分布对界面热导的影响, 得到了热导的最大/最小

值及其相应的质量分布. 鞠生宏等 [20] 和胡润等 [21]

则结合原子格林函数和贝叶斯优化的方法演示了

跨纳米结构的热导优化. 为了通过 Si/Ge复合界面

结构使得 Si-Si和 Si-Ge界面的界面热导最小化和

最大化, 该方法仅从整个候选结构 (超过 60000个

结构)的少数计算中识别到最佳结构. 证明了贝叶

斯算法对 Si/Ge超晶格结构的优化具有高效性, 并

成功地指导了该结构的实验制备. 机器学习的应用

极为广泛, 还有 Yamawaki等 [22] 则利用贝叶斯优

化算法对多孔石墨烯超晶格结构的热电性能进行

了优化设计; Dieb等 [23] 基于蒙特卡洛树搜索方法

预测了掺硼石墨烯的最稳定构型; Lu等 [24] 采用密

度泛函理论计算结合机器学习, 发展目标驱动方法

成功地预测了性能优异的混合有机无机钙钛矿

(HOIPs)光伏材料; 袁睿豪等 [25] 则利用机器学习

算法加速发现了具有较大电子应变的压电材料无

铅 BaTiO3. 目前, 遗传算法、粒子群优化、贝叶斯

算法、蒙特卡洛树搜索等各种智能优化算法被广泛

用作黑箱优化工具 [26], 其中贝叶斯算法更具有通

用性及高效性 [27]. 可见机器学习算法不仅加速了

具有高性能物化属性新材料的发现, 也为实验指导

新材料的合成和制备提供了理论基础.

石墨烯自从 2004年被成功制备以来, 得益于其

优异的电学、力学特性引发了科研工作者们极大的

研究兴趣 [28−30]. 而高的塞贝克系数和极大的电导率,

同样使得石墨烯有望成为优异的热电材料. 遗憾的

是, 石墨烯也具有极高的热导率 (实验表明悬浮单

层石墨烯的热导率约为 3000—5500 W/mK[31,32]).

因此, 为了提高石墨烯的热电性质, 有效地降低其

热导率至关重要. 为了降低石墨烯的热导率, 科研

工作者们提出通过引入粗糙边界 [33]、同位素掺杂 [34,35]、

构造周期性纳米孔和超晶格结构 [36,37]、缺陷 [38,39]

等方法来降低石墨烯的热导率. 在石墨烯的制备过

程中, 缺陷不可避免, 而且缺陷的存在会显著影响

石墨烯的电学、热学以及机械性能 [40,41]. 在众多缺

陷中, 5-7环缺陷是常见的石墨烯缺陷之一. 目前

该类缺陷能通过 CVD实验实现可控制备 [42]. 如

图 1所示, 5-7环缺陷由 7个碳环围绕其中心环旋

转 30º而成 [42]. 尽管 5-7环缺陷不会破坏石墨烯中

碳原子 sp2 杂化方式, 但该缺陷引入了五元环和七

元环, 从而打破了石墨烯的亚晶格对称性. 这一特

点将会导致电子-空穴不对称并对石墨烯的电子输

运性质产生影响 [42]. 那么 5-7环缺陷是否会对石墨

烯纳米带的热输运性质以及热电转换性能同样具

有调控作用呢? 缺陷数目以及缺陷分布与石墨烯

热输运性质及热电转换效率之间又具有何种关联?

这些问题的解决有望为设计和制备基于 5-7环缺

陷石墨烯纳米带的热电转换系统提供理论参考.

本文采用非平衡格林函数结合贝叶斯算法对

5-7环缺陷石墨烯纳米带结构进行优化设计, 以期

获得最优的热电转换性能. 计算结果表明, 贝叶斯

算法能够快速且准确地从 32896个候选结构中搜

索到具有最佳热电性能的 5-7环缺陷石墨烯纳米

带构型. 在室温下, 最佳构型缺陷纳米带的热电转

换品质因子接近 1.13, 较完美石墨烯纳米带 (约

0.14)提升了近一个数量级. 此外, 还对石墨烯纳米

带的电子和声子的输运特性进行了分析, 揭示了最

佳 5-7环缺陷石墨烯纳米带构型具有高热电转换

效率的物理机制.

  
 

(a) 0 (b) 1

(c) 2 (d) 3

图 1    四进制标志作为结构描述符　(a) “0”代表完美单

元 ; (b) “1”代表 5-7环缺陷位置在中间 (黄色标注)的缺陷

单元 ; (c) “2”代表 5-7环缺陷位置在左边 (紫色标注)的缺

陷单元 ; (d) “3”代表 5-7环缺陷位置在右边 (蓝色标注)的

缺陷单元

Fig. 1. Quad symbol as structural descriptor: (a)  ‘0’repres-

ents perfect unit; (b) ‘1’ represents the defect unit with 5-

7 ring defects in the middle (marked in yellow); (c) ‘2’ rep-

resents the defect unit with the defect position on the left of

the 5-7 ring (marked in purple); (d)‘3’ represents the defect

unit  of  rings  5-7 where  the  defect  position  is  on  the  right

(marked in blue).
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2   模型与方法

如图 1所示, 采用四进制数值作为结构单元描

述符, 其中“0”代表完美石墨烯结构单元, 而“1”,

“2”, “3”分别代表具有不同 5-7环缺陷位置的石墨

烯结构单元.

图 2中展示了一个具有 5-7环缺陷石墨烯纳

米带的原子结构示意图. 该系统可以分为三部分:

包含 5-7环缺陷的中心散射区 (center region, C),

由完美石墨烯纳米带构成的左热极和右热极 (left

lead和 right lead, L和 R). 同时, 为了避免左右热

极与中心区的耦合作用, 我们在中心散射区与热极

相接处构建了缓冲区. 示例 5-7环缺陷石墨烯纳米

带系统的结构描述符可表示为{01030120}. 在本文

中, 主要研究了具有 8个结构单元的 5-7环缺陷石

墨烯纳米带 (由 8个四进制结构描述符号组成). 通

过考虑平移对称、反转对称和镜面对称性后, 非等

价缺陷结构后拥有 32896个不同的候选构型. 此

外, 为了保证优化的可靠性和普适性, 我们对不同

的初始结构进行了 10轮贝叶斯优化.

本文采用非平衡格林函数来计算体系的电子

和声子的输运性质 [43,44]. 对于电子输运性质, 基于

紧束缚近似模型构建体系的哈密顿量 [45], 其电子

推迟格林函数可表述为 

Gr(E) =

[
(E + i0+)I −HC −

r∑
L

−
r∑
R

]−1

, (1)

E
∑r

L(R)
(E)=HCL(R)g

r
L(R)HL(R)C式中,   为电子能量,  

代表完整的半无限长左 (右)电极的自能, 可由迭

Ga(E) = Gr(E)†∑r

L(R)
(E)

†
=

∑a

L(R)
(E)

†

Te[E]

代方式获得. 通过对表面格林函数 

和左 (右)电极自能   进行

计算, 系统的电子透射系数  可以表示为 [45]
 

Te[E] = Tr{Gr(E)ΓLG
a(E)ΓR}, (2)

ΓL(R) = i
[∑r

L(R)
E −

∑a

L(R)
E

]
Te[E]

Ln(µ, T )

其中  为中心散射区

和左 (右)极的耦合作用. 基于电子透射系数  ,

洛仑兹函数  可以表示成 [46]: 

Ln(u, T )=
2

ℏ

∫ +∞

−∞
(E−u)

n

[
−∂fe(E, u, T )

∂E

]
Te(E)dE,

(3)

fe(E, µ, T ) T

µ E

Ln(µ, T ) σ

P

式中,   是费米狄拉克分布函数, 与温度  ,

化学势  以及入射电子能量  有关. 只要洛仑兹函数

 计算出来了, 体系中  (电导), S (塞贝克系数),

ke(电子热导) 和  (功率因子) 可用以下公式求得 

σ(u, T ) = e2L0(u, T ), (4)
 

S(u, T ) =
1

eT

L1(u, T )

L0(u, T )
, (5)

 

P (u, T ) = S(u, T )2 · σ(u, T ), (6)
 

κe(u, T ) =
1

T

[
L2(u, T )−

L1(u, T )
2

L0(u, T )

]
. (7)

另外, 声子的推迟格林函数可借鉴电子的表达式即为 

Gr(ω) =
[
(ω + i0+)2I −KC −

∑r

L
−
∑r

R

]−1

.

(8)

ω2 E

KC HC

通过对 (8)式的观察, 不难发现声子驰豫格林

函数与电子驰豫格林函数的表达式十分类似, 只需

要将声子格林函数中的   替换成电子能量   、力

常数矩阵  变成  就可以得到. 由于计算的体系

几何尺寸远远小于声子的平均自由程, 声子在传输

 

Laser

positioning

Left lead Right leadCenter region

0 1 0 3 0 1 2 0

图  2    一个 5-7环缺陷石墨烯纳米带的原子结构示意图 , 分别采用四进制标志作为描述符 , 示例结构的描述符集可表示为

{01030120}

Fig. 2. Schematic diagram of the atomic structure of a 5-7 ring defective graphene nanoribbon, respectively using quaternized sym-

bols as descriptors. The descriptor set of the sample structure can be expressed as {01030120}. 
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i

ρi(ω) ρi(ω) = iω(Gr
ii −Ga

ii)/π

Tp[ω] = Tr{Gr(ω)ΓL

Gr(ω)ΓR}
κp(T )

过程中几乎不受到散射, 因此声子输运可以用弹道

方程描述. 基于声子格林函数, 第   个原子的声子

局域态密度   可以写成  

以及声子透射系数的表达式为  

 , 从而进一步可以得到系统中的晶格热导

 : 

κp(T ) =
ℏ
2π

∫ ∞

0

Tp[ω]ω
∂fp(ω)

∂T
dω, (9)

fp(ω)式中,   代表的是玻色-爱因斯坦分布函数.

结合 (4)式—(7)式和 (9)式, 石墨烯纳米带的

热电品质因子可由以下公式进行计算获得 

ZT =
σS2

κe + κp
T. (10)

在本文中, 采用贝叶斯线性回归模型和随机特

征映射相结合的方法对 ZT进行预测 [47]: 

ZT = w · φ(x) + ε, (11)

x ϕ

l w l

ε σ2

其中  为缺陷石墨烯纳米结构描述符的向量;   为

包含   个基函数的特征函数;    为   维向量的权值;

 是服从高斯分布的多余项, 均值为 0, 协方差为  .

图 3展示了非平衡格林函数方法结合贝叶斯算法

优化设计 5-7环缺陷石墨烯纳米带的计算流程 [48].
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图 3    非平衡格林函数与贝叶斯算法相结合的流程图

Fig. 3. Flowchart  of  the  combination  of  non-equilibrium

Green’s function and Bayes algorithm.

 3   结果和讨论

为了更好地评估使用贝叶斯算法对 5-7环缺

陷石墨烯纳米带的热电性能进行优化设计的效率,

如图 4所示, 共使用了 10轮贝叶斯算法对 20个候

选结构的不同初始 ZT值进行了优化计算. 结果表

明, 在这 10组不同的贝叶斯算法执行过程中, 均

可以得到具有最佳热电转换性能的 5-7环缺陷石

墨烯纳米带结构, 同时优化周期次数均远小于候选

结构的总数 32896. 其中最佳的优化周期次数为

53次, 仅占所有候选结构的 0.16%. 换言之, 在最

佳优化情况下, 仅需计算 53个候选结构, 就可以

筛选出具有最优热电转换性能的结构. 即使在优化

次数最大的一轮优化过程中, 也只需要计算 1495

个候选结构, 就能寻找到具有最佳热电优值的结

构, 其优化次数约占所有候选结构的 4.54%. 为了

验证贝叶斯算法的准确性, 计算了全部 32896个候

选结构的热电转换效率, 发现所有高热电优值的 5-

7环缺陷石墨烯纳米带与贝叶斯算法得到的最佳

构型完全一致. 其中最大热电优值的 5-7环缺陷石

墨烯纳米带的原子结构描述符集为{13231123}. 在

室温下, 其热电优值 ZT约 1.13, 比无缺陷石墨烯

纳米带 (约 0.14)提升了近一个量级. 贝叶斯算法

是通过迭代来逐步实现目标的, 通过高斯过程回归
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图 4    选择不同初始候选结构进行的 10轮贝叶斯算法的

结果 , 其中插图展示的是从所有候选结构计算中获得的

ZT值的概率分布

Fig. 4. Results of  10 rounds  of  Bayesian  algorithm  for   se-

lecting different initial candidate structures, in which the il-

lustration  shows  the  probability  distribution  of ZT  values

obtained from the calculation of all candidate structures. 
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完成了对单个未知样本的预测, 而采集函数就是通

过高斯过程回归中计算出的均值和方差来决定下

一个的取值. 插图中描绘了所有 32896个候选结

构 ZT值的概率分布. 从图 4的插图可以注意到,

该曲线呈现出高斯分布特征, 说明该类问题特别适

用于贝叶斯算法进行处理 [49].

为了更为清晰且直观地展示贝叶斯算法所具

有的优越性, 将使用贝叶斯算法优化 1495次的情

况与随机优化进行比较, 结果如图 5所示. 相较于

随机优化, 贝叶斯算法在优化过程中筛选出了更多

的具有高热电转换特性的候选结构. 对于贝叶斯算

法 1495个候选结构的平均 ZT值约为 0.774(图 5(a)

中青色虚线表示 ), 而在随机优化过程其平均

ZT仅为 0.654(图 5(a)中黄色虚线表示). 该结果

验证了贝叶斯算法整体上明显优于随机优化过程.

在图 5(b)中, 还给出了两种优化过程中所有优化

结构的 ZT分布图. 从图 5(b)中可以更为直观地

看到, 在贝叶斯算法优化过程中, ZT主要分布在

0.72—0.85之间 (占总比例的 78.46%), 而在随机

优化过程中 ZT值则主要位于 0.6—0.78范围 (占

总比例的 61.8%). 这些结果均验证了贝叶斯算法

的优化效果较随机优化更具有优势, 同时也表明了

贝叶斯算法在寻找具有高热电优值的材料构型方

面具有高效性和实用性.

此外, 对通过贝叶斯算法获得的具有最佳热电

优值的 5-7环缺陷石墨烯纳米带 (结构描述符为

{13231123})的电子和声子输运特性进行了详细分

析. 图 6(a)—(d)分别描绘了室温下原始以及具有

最佳热电转换性能 5-7环缺陷石墨烯纳米带 (结构

描述符分别为{00000000}和{13231123})的电子透

射系数、电导率、电子贡献热导以及塞贝克系数.

对于原始石墨烯纳米带, 从图 6(a)可以发现电子

透射系数为量子化平台状. 而当石墨烯纳米带中引

入 5-7环缺陷后, 该缺陷会破坏电子输运通道并且

对通过 5-7环缺陷结构的电子产生散射作用. 因

此, 5-7环缺陷破坏了原始石墨烯纳米带的电子输

运量子化平台, 并且极大地降低了电子透射系数的

数值. 研究表明, 通常情况下电子电导和电子热导

均与电子透射系数成正比. 因此, 电子电导和电子

热导同样会随着 5-7环缺陷的引入而急剧下降, 如

图 6(b)和图 6(c)所示. 此外, 对于塞贝克系数而

言, 其与电子透射系数的存在密切关联. 电子透射

系数跳变越大, 塞贝克系数也就越大. 5-7环缺陷

的存在破坏了石墨烯纳米带电子透射系数的量子

化平台形式, 产生了较多的峰谷结构. 这说明, 相

比于原始石墨烯纳米带, 5-7环缺陷石墨烯纳米带

的塞贝克系数峰值的分布更为广泛. 同时, 在费米

能级附近, 其塞贝克系数峰值 (0.32 mV/K)约为

原始石墨烯纳米带 (0.04 mV/K)的 8倍. 这说明

5-7环缺陷对石墨烯纳米带热电性能的提升发挥了

非常积极的作用.

除了电子输运特性以外, 声子输运同样对材料

热电转换性能发挥关键作用. 计算研究了原始石墨

烯纳米带和具有最佳热电转换性能 5-7环缺陷石

墨烯纳米带 (简称 zG纳米带)的声子热导随温度

的变化. 在图 7(a)中, 可以明显地观察到 zG纳米

带的热导远远低于原始石墨烯纳米带的数值. 室温

下, zG纳米带的声子热导约为 0.1827 nW/K, 仅为

原始石墨烯纳米带 (约 1.4887 nW/K)的 12.27%,

这说明 5-7环缺陷能够有效地抑制石墨烯纳米带

 

(a)
1.2

1.0

0.8

0.6




0.4

0.2

0 200 400 600 800

Calculated structures

1000 1200 1400

Randon optimization
Bayesian optimization

(b)
10

8

6

4

P
ro

b
a
b
il
it
y
/
%

2

0
0.2 0.4



0.6 0.8 1.0

Random optimization
Bayesian optimization

图 5    贝叶斯算法和随机优化 1495次的 ZT值比较 (a)以及 ZT值的占比分布 (b)

Fig. 5. Comparison of ZT values between Bayesian algorithm and Random optimization for 1495 times (a) and proportion distribu-

tion of ZT values (b). 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 72, No. 4 (2023)    047201

047201-5



 

-3 -2 -1 0 1 2 3
0

1

2

3

4

5

6

T
ra

n
sm

is
si

o
n

00000000
13231123

(a)

/eV

0

 e
/
(n

W
SK

-
1
)

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

3.0

3.5

-2-3 -1 0 1 2 3

00000000
13231123

(c)

/eV

0

1

2

3

4


(1

0
-

4
 S

)

5

-2-3 -1 0 1 2 3

00000000
13231123

(b)

/eV

-1.5

-1.0

-0.5

0

0.5

1.0

1.5


/
(m

V
SK

-
1
)

-2-3 -1 0 1 2 3

00000000
13231123

(d)

/eV

图 6    完美石墨烯纳米带和最佳 5-7环缺陷石墨烯纳米带的电子性质　(a) 电子透射系数; (b) 电子电导; (c) 电子热导; (d) 塞贝克系数

Fig. 6. Electronic properties of perfect graphene nanoribbons and best 5-7 ring defective graphene nanoribbons: (a) Electron trans-

mission coefficient; (b) electronic conductivity; (c) electron thermal conductivity; (d) Seebeck coefficient. 
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典型声子频率下的声子局域态密度图

Fig. 7. Phonon transport characteristics of the original graphene nanoribbon and the best 5-7 ring defect graphene nanoribbon are

compared: (a) Phonon thermal conductivity; (b) phonon transmission coefficient; (c), (d) local state density diagram at three typic-

al phonon frequencies. 
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的声子热导率, 有利于提高石墨烯纳米带的热电优

值. 为了进一步理解 5-7环缺陷对石墨烯纳米带热

导性质的影响, 计算了 zG纳米带的声子透射系数.

如图 7(b)所示, 对于原始石墨烯纳米带而言, 其声

子透射系数展现为量子化平台形式, 且其透射系数

数值与声子色散关系中的输运通道一一对应. 而当

纳米带中引入 5-7环缺陷之后, 声子量子化输运平

台受到了破坏, 其透射系数也随之急剧下降. 这表

明声子在通过 5-7环缺陷石墨烯纳米带的过程中

受到了强烈的散射. 为了更为直观地显示声子在石

墨烯纳米带中的输运行为, 图 7(c)和图 7(d)分别

绘制了三个典型频率下的原始石墨烯和 zG纳米

带的声子局域态密度图. 对于原始石墨烯纳米带,

声子态分布均匀. 这表明声子可以顺畅地通过原始

石墨烯纳米带进行传输, 且该过程几乎不受到任何

散射作用. 而对于 zG纳米带, 从图 7(d)中可以清

楚地发现, 其声子态集中在边缘以及缺陷区域. 在

这种情况下, 声子会被阻塞和散射, 导致声子传输

受到很大的抑制, 进而导致声子热导明显降低.

为了进一步探究 5-7环缺陷数目与石墨烯纳

米带热电转换效率之间的关联, 对 32896个候选结

构的声子热导、功率因子和 ZT值进行了统计分

析, 结果如图 8所示. 在本文中, 以原始石墨烯纳

米带 (缺陷数目为 0, 结构描述符为{00000000})的

相关数值 (S  2s=0.73 pW/K2;  k=1.4887 nW/K;

ZT = 0.14)为参考值, 对缺陷数目不同的石墨烯

纳米带的热导、功率因子和 ZT值进行归一化处

理. 从图 8中可以看出, 相对于原始石墨烯纳米带,

引入 5-7环缺陷后, 候选结构的功率因子和热导率

均受到了抑制, 但是缺陷对于热导率的抑制明显强

于对热功率的抑制. 因此, 5-7环缺陷的引入增强

了石墨烯纳米带热电转换效率. 此外, 从图 8中可

以明显地观察到, 5-7环缺陷石墨烯纳米带的功率

因子随着 5-7环缺陷数目的增加而增加 (缺陷数

>1), 而热导则随着缺陷数目的增加单调降低. 在

这两个因素的共同作用下, 5-7环缺陷石墨烯纳米

带 ZT值随着缺陷数目的增加而呈现出增加的趋

势. 该结果说明, 可以通过进一步增加 5-7环缺陷

的数目来提升石墨烯纳米带的热电转换效率.

 4   结　论

本文结合非平衡格林函数和贝叶斯算法对 5-

7环缺陷石墨烯纳米带热电性能进行了优化设计.

研究结果表明, 在搜寻具有高热电转换效率 5-7环

缺陷石墨烯纳米带的过程中, 贝叶斯算法具备有效

性和优越性. 研究发现, 利用贝叶斯算法能够快速

且准确地从 32896个候选结构中筛选出具有最佳

热电性能的 5-7环缺陷石墨烯纳米带构型. 在最佳

优化情况下, 仅需计算 53个候选结构, 就可以筛

选出最佳构型. 即使在效率最低的一轮优化中, 也

只需要计算 1495个候选结构 (约占所有候选结构

的 4.54%)即可寻找到最佳构型. 研究还发现, 5-

7环缺陷可以对石墨烯纳米带的热电转换效率进

行有效地调制. 在室温下, 5-7环缺陷石墨烯纳米

带的最佳热电优值 ZT (约 1.13)较完美石墨烯纳

米带 (约 0.14)提升了近一个量级. 这主要归因于 5-7

环缺陷有效抑制了系统的电子热导率, 使得功率因

子的减弱作用和热导率的抑制作用 (正效应)之间

达到了最大平衡. 上述研究为设计和制备基于石墨

烯纳米带的热电器件提供了新的途径, 也为探索其

他二维热电转换材料提供了理论参考.
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Abstract

Owing  to  the  huge  degree  of  freedom  of  structure,  the  optimal  design  of  thermoelectric  conversion

performance of defective graphene nanoribbons is one of the difficulties in the field of materials research. In this

paper, the thermoelectric properties of graphene nanoribbons with 5-7 ring defects are optimized by using non-

equilibrium Green's function combined with Bayesian algorithm.The results show that the Bayesian algorithm is

effective and advantageous in the search of graphene nanoribbons with 5-7 ring defects with high thermoelectric

conversion  efficiency.  It  is  found  that  the  single  configuration  with  the  best  thermoelectric  conversion

performance  can  be  quickly  and  accurately  searched  from  32896  candidate  structures  by  using  Bayesian

algorithm. Even in the least efficient round of optimization, only 1495 candidate structures (about 4.54% of all

candidate  structures)  need  to  be  calculated  to  find  the  best  configuration.  It  is  also  found  that  the

thermoelectric  value ZT  (about 1.13)  of  the optimal  configuration of  5-7  ring defective  graphene nanoribbons

(21.162 and 1.23 nm in length and width, respectively) at room temperature is nearly one order of magnitude

higher than that of the perfect graphene nanoribbons (about 0.14). This is mainly due to the fact that the 5-7

ring  defects  effectively  inhibit  the  electron  thermal  conductivity  of  the  system,  which  makes  the  maximum

balance between the weakening effect of the power factor and the inhibiting effect of the thermal conductivity

(positive  effect).  The  results  of  this  study  provide  a  new  feasible  scheme  for  designing  and  fabricating  the

graphene nanoribbon thermoelectric devices with excellent thermoelectric conversion efficiencies.

Keywords: thermoelectric  conversion,  5-7 ring  defective  graphene  nanoribbons,  Bayes  algorithm,

nonequilibrium Green's function
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