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通过运用非平衡格林函数方法, 研究了基于并苯连接石墨烯纳米带的分子结的热电性质. 主要考虑了并

苯分子长度、并苯分子与石墨烯纳米带电极的接触位置对并苯分子结热电参量的影响. 结果发现并苯分子结

最大热电优值 (ZTmax)对应的热导中声子贡献往往占据主导地位. 当并苯分子的长度增加, 声子热导单调减

少, 最终变得与并苯分子长度几乎无关. 当并苯分子与石墨烯纳米带左 (右)电极的中 (上)部接触时, 对应的 ZTmax
是最高的, 然而当并苯分子与石墨烯纳米带左 (右)电极的中 (中)部接触时, 对应的 ZTmax 是最低的. 当温度

增加时, ZTmax 有单调增加的趋势, 无关于接触位置. 随着并苯分子长度的增加, ZTmax 对应化学势的位置越

靠近本征费米能级. 以上发现能对未来设计基于并苯分子结的热电器件提供有价值的参考.
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随着全球能源危机和环境污染问题的日益严

重, 热电材料越来越引起了人们的广泛关注 [1−12].

基于 Seebeck效应, 热电材料可把工业的废热直接

转换成电能; 反之基于 Peltier效应, 它可以实现热

电制冷. 然而, 热电材料能否真正应用的关键取决于

其热电转换性能. 热电材料的转换性能通常由无量

纲的热电优值 ZT 来表示 [13−15]:  

 , 其中   是电导,    是 Seebeck系数, T 是绝对

温度,    是电子 (声子)热导. ZT 值越大意味着

该材料的热电转换性能越好. 因此, 优异的热电材

料应同时具备尽可能高的  和  、尽可能低的  和

 . 然而, ZT 定义中的各热电参量均以载流子浓

度和温度为变量, 相互耦合并互为牵制, 难以对它

们进行协同优化 [16]. 近些年来, 低维纳米材料的蓬

勃发展为热电输运研究注入了新的活力 [17,18]. 研究

人员发现相比于传统体材料, 低维纳米材料的量子

尺寸将会使费米面附近的 Seebeck系数增加很多 [19],

而同时声子界面散射增加以及量子限制效应将导

致热导率减少 [20], 从而提升热电性能. 受此启发,

纳米线 [21−23]、纳米管 [24−27]、纳米带 [28−31] 等体系中

的热电性质陆续被报道. 另外, 纳米复合材料也被

预测是提高热电性能的有效途径 [32−34].

在纳米热电研究领域, 石墨烯凭借迷人的物理

性质已受到许多研究人员的青睐. 据报道, 石墨烯

纳米带由于特殊的电子结构, 其 Seebeck系数高

达 4 mV/K [14], 预示它在热电方面有着潜在的应

用价值. 科学家们开展了一些富有成效的工作来提
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高石墨烯纳米结构的热电性能 .  Huang等 [35] 和

Liang等 [36] 从理论上研究了扭结石墨烯纳米带中

的热电性质, 预测其 ZT 值比完美笔直的石墨烯纳

米带高出许多. 运用第一性原理密度泛函理论, 弹

性应变、结构位错对扭结石墨烯纳米带中热电性质

的影响也被 Liang和Meunier[37] 随后预测. Sevincli

和 Cuniberti[38] 发现边缘无序能大幅度提高锯齿型

石墨纳米带中的热电性能, 对应的 ZT 值甚至可超

过 3 . 运用非平衡格林函数方法, Mazzamuto等 [39]

发现得益于电子的共振隧穿, 扶手椅型/锯齿型交

替混合的石墨烯纳米带中 ZT 值在室温时可提高

到 1. Karamitaheri等 [40] 基于紧束缚模型发现了

引入拓扑线缺陷后锯齿型石墨纳米带中的 ZT 值能

被大幅度提高. 缺陷浓度 [41]、表面粗糙 [42]、异质结 [43]

等因素对石墨烯纳米结构中热电性质的影响也陆

续被报道. Xu等 [44] 综述了近年来关于石墨烯热输

运和热电性质的研究, 重点介绍了这方面的实验进

展. 另外, 其他类石墨烯二维材料 (硅烯、过渡金属

硫化合物、磷烯等)也逐渐成为纳米热电领域的研

究热点 [45]. Hippalgaonkar等 [46] 报道了室温时MoS2
的功率因子高达 8.5 mW·m–1·K–2. 基于第一性原

理, Zhu等 [47] 预测新二维 IV-VI化合物在有限温

度范围内展现出较好的热电性能. Zhang等 [48] 综

述了近来二维过渡金属硫化合物热电性质的研究

进展, 讨论了化学修饰、缺陷、应变、异质结等因素

对其热电性质的影响. Zhang等 [49] 在评论文章中,

专门总结了关于应变调控石墨烯等二维材料热电

性质的研究进展.

近来, 有机分子结的热电性质在实验和理论上

越来越引起了人们的关注 [50−52]. 现有研究表明有

机分子结由于其极小的尺寸, 量子效应非常显著, 纳

米尺度下的输运特征几乎都可以被实现, 为协同优

化电子输运和声子输运提供了可能 [50]. Reddy等 [53]

在实验上测量了 Au-BDT-Au分子结的 Seebeck

系数, 发现其大小依赖于 HOMO/LUMO离费米能

级的距离, 并且预测 Au-BDT-Au分子结是一种有

前途的热电转换系统. Miao等 [54] 在实验上研究了

量子干涉对 Au-OPE3-Au分子结热电性质的影响,

发现量子干涉效应可以提升该分子结的热电性质.

Famili等 [55] 从理论上研究了噻吩和 EDOT分子

结热电性质与长度的依赖关系 , 发现室温时其

ZT 高达 2.4. Bürkle等 [56] 基于第一性原理研究了

Au电极连接二聚对二甲苯分子结的热电性质, 发

现通过基团替代能调节热电性质. 此外, 电极与分

子的耦合强度 [57]、法诺共振效应 [58]、量子干涉效

应 [59] 等对有机分子结中电子/声子输运的影响也

被陆续报道过. 尽管在上述研究中, Au常常被用

作电极, 但是室温下纳米级的 Au电极并不稳定 [60].

近来, 以石墨烯为代表的碳基二维材料经剪切后被

期望用作有机分子的电极. 例如: 石墨烯纳米带电

极连接有机分子形成的器件展现多种新颖的输运

特性, 如负微分电阻、自旋过滤、自旋整流、巨磁阻

等效应 [60−63]. Cao等 [64] 研究了石墨烯纳米带电极

连接非那烯分子的热电性质, 发现改变两者的接触

方式, 可以很大程度上调节其热电性质. Wu等 [65]

研究了碳链-石墨烯结中的热电性质, 发现碳链-石

墨烯弱耦合接触结构中 ZT 只有 0.4, 然而其强耦

合接触结构中 ZT 可以接近 4.

在众多有机分子中, 并苯分子引起了研究者的

兴趣. Wang等 [66] 基于分子动力学发现并五苯晶体

的热导率存在各向异性. Lederer等 [67] 发展机器学

习方法研究了并五苯的电子输运性质. Harada等 [68]

在实验上测量了并五苯薄膜的热电性质, 认为碘掺

杂下的并五苯薄膜是有前途的有机热电材料之一.

2021年, Zhao等 [69] 研究了PbI2/并五苯/PbI2“三明

治”结构的热电性质, 发现增加空穴密度可导致热电

性能的改善, 最大的功率系数可达 33.75 µW·m–1·K–2.

然而, 基于并苯连接石墨烯纳米带的分子结的热电

性质还没有被系统地报道过. 本文运用非平衡格林

函数方法, 研究了并苯分子结的热电性质, 考虑的

并苯分子包括蒽、并五苯、并七苯等. 近来的实验

证实这些并苯分子可以从前体分子通过表面化学

反应获得 [70]. 结果发现并苯分子结的热电性质非

常依赖于并苯分子长度以及并苯分子与石墨烯纳

米带电极的接触位置. 当并苯分子的长度增加, 声

子热导单调减少, 最终变得与并苯分子长度几乎无

关. 对于这里考虑的并苯分子, 当并苯分子与石墨

烯纳米带左 (右)电极的中 (上)部接触时, 对应的

ZTmax 是最高的, 然而当并苯分子与石墨烯纳米带

左 (右)电极的中 (中)部接触时, 对应的 ZTmax 是

最低的. 当温度增加时, ZTmax 有单调增加的趋势.

随着并苯分子长度的增加, ZTmax 对应化学势的位

置越靠近本征费米能级.

 2   模型与方法

图 1表示并苯连接石墨烯纳米带形成分子结
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的几何结构示意图. 通常将结构分为三个区域: 左

电极 (热浴)、右电极 (冷浴)和中心散射区. 左电

极、右电极是上下边缘都被氢钝化的锯齿型石墨烯

纳米带, 中心散射区是并苯分子. 为了方便描述并

苯分子长度以及并苯分子与电极的接触位置, 统一

用 AN(mn)表示器件结构, 其中 “N”代表并苯分

子长度 (也就是苯环的数目), “m, n”分别表示左电

极、右电极与中间并苯分子的接触位置, 用整数 1,

2, 3表示. 例如: 图 1可以用 A5(22)表示. 值得注

意的是由于器件结构的对称性, AN(11)与 AN(33),

AN(12)与 AN(21),  AN(13)与 AN(31),  AN(23)

与 AN(32), 是完全等价的. 因此, 在后续的计算当

中 , 只呈现了 AN(31),  AN(22),  AN(21),  AN(11)

四者的结果. 本文中器件结构的优化都是基于经典

的 Tersoff势, 并且所有原子的力的收敛标准均小

于 0.001 eV/A. 现有研究已经证实 Tersoff势是非

常适合描述碳基纳米结构, 已常常被用来研究碳基

纳米结构的输运性质 [71,72].

对于所考虑器件结构的电子输运, 采用量子计

算模拟软件 (ATK)中基于密度泛函的紧束缚理

论 (DFTB). DFTB已被证实为是模拟石墨烯等二

维碳基材料的有效方法 [73]. 另一方面, 对于所考虑器

件结构的声子输运, 是基于 Tersoff势获得的力常

数去组建动力学矩阵. 根据非平衡格林函数方法,

通过器件结构的电子/声子输运系数可以表示为 

Te/p = Trace (GrΓLG
aΓR) , (1)

Gr(a)其中  表示中心散射区的推迟 (前进)格林函数,

ΓL(R)

L(m)

 表示中心散射区与左 (右)电极的耦合关系.

有关非平衡格林函数更多的公式和计算细节, 请参

考文献 [16, 74]. 一旦获得电子输运系数, 洛伦兹函

数  可以表示为 

L(m) =
2

h

∫ +∞

−∞
(E − µ)

m

[
−∂f (E, µ, T )

∂E

]
Te (E) dE,

(2)

f (E, µ, T ) µ

T h

L(m)

其中  是费米狄拉克分布函数,   是化学势,

 是绝对温度,   是普朗克常数, E 是电子能量. 根

据洛伦兹函数   , ZT 公式中的电导 ,  Seebeck

系数和电子热导分别表示如下: 

G = e2L(0), (3)
 

S =
1

eT

L(1)

L(0)
, (4)

 

σe =
1

T

[
L(2) −

(
L(1)

)2
L(0)

]
. (5)

另一方面, 根据获得的声子输运系数, 声子热导可

以表示为 

σp =
1

2π

∫ ∞

0

ℏω
∂b (ω, T )

∂T
Tp (ω) dω, (6)

b (ω, T ) ω其中   是玻色-爱因斯坦分布函数,    是声子

频率.

 3   结果与讨论

首先, 探究并苯分子与石墨烯纳米带电极的接
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Acene

1 2 3 4 52
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图 1    并苯连接石墨烯纳米带形成分子结的几何结构示意图. 并苯分子与石墨烯纳米带电极间的接触位置用整数 1, 2, 3表示.

为了方便描述, 统一用 AN(mn)来表示几何结构, 其中, “N”代表并苯分子长度 (也就是苯环的数目), “m, n”分别表示左电极、右

电极与中间并苯分子的接触位置. 例如: 本图可以用 A5(22)表示

Fig. 1. Schematic geometric structure of the molecule junction formed by the acene linked with graphene nanoribbons. The contact

positions between the acene molecule and graphene nanoribbon electrodes are denoted by the integers 1, 2, and 3. For the sake of

description, we uniformly apply “AN(mn)” to represent the geometric structures, where “N” denotes the length of the acene mo-

lecule (namely the number of benzene rings), “m, n” denote the contact position between the left, right electrodes and the acene

molecule, respectively. For example, this geometric structure is denoted by A5(22). 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 72, No. 12 (2023)    124401

124401-3



触位置对热电性质的影响. 这里, 考虑的并苯分子

为并三苯, 也就是蒽. 图 2展示了四种不同接触位

置的器件结构 (A3(31), A3(22), A3(21), A3(11))

中声子热导与温度的关系. 相比于完美石墨烯纳

米带的声子热导, 并苯连接石墨烯纳米带的分子

结的热导少了很多 , 比如 : 温度  T = 300 K时 ,

A3(31),  A3(22),  A3(21),  A3(11)的声子热导分

别只有 0.342 nW/K, 0.264 nW/K, 0.242 nW/K,

0.336 nW/K. 这是并苯分子与石墨烯纳米带间的

界面声子散射导致的. 随着温度增加, 高阶声子模

逐渐被激发出来参与导热, 因此所有结构的热导单

调增加. 在图 2呈现的整个温度区间, A3(31)与

A3(11), A3(22)与 A3(21)的声子热导大小比较接

近. 当温度 T < 30 K时, A3(31)与 A3(11)两者

的声子热导小于 A3(22)与 A3(21)两者的声子热

导, 然而温度 T > 30 K时, 情况刚好相反. 这些行

为更清晰地反映在图 2右下角的插图中.
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图 2    声子热导   与温度 T 的关系. 右下角的插图呈现了

低温时声子热导   与温度 T 关系的细节行为

σp

σp

Fig. 2. Phononic  thermal  conductance      versus the   tem-

perature T. The bottom-right  inset  shows  the  detailed  be-

havior of the phononic thermal conductance     versus the

temperature T at low temperatures.
 

为了解释上述行为, 在图 3中展现了与图 2对

应的声子输运系数. 所有声子输运系数呈现出无规

则的“峰-谷”结构. 这些“峰-谷”结构是并苯分子结

不连续界面带来的声子散射造成的. 当入射声子能

量小于 10 meV时, A3(22)与 A3(21)的输运系数

通常要大于 A3(31)与 A3(11)的输运系数, 说明低

频声子模倾向于在石墨烯纳米带的中间传输, 特别

是三支声学模. 然而当入射声子能量大于 10 meV

且小于 80 meV时, A3(22)与 A3(21)的输运系数

通常要小于 A3(31)与 A3(11)的输运系数. 事实

上, 这些就是图 2呈现的“温度 T < 30 K时, A3(31)

与 A3(11)的声子热导小于 A3(22)与 A3(21)的声

子热导, 然而温度 T > 30 K时, 情况刚好相反”

的原因. 值得注意的是, 尽管当入射声子能量在

[80 meV, 125 meV]区间内时, A3(21)的输运系数

通常大于 A3(31),  A3(11)和 A3(22), 但是根据

(6)式, 能量大于 80 meV的声子对热导的贡献是

非常小的, 因此当温度大于 30 K时, A3(21)在四

者中的声子热导最小 (如图 2所示).
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Fig. 3. Phononic  transmission  coefficient  versus  the  energy

of incident phonons.
 

µ

(µ = 0)

µ ±1

|S|

图 4(a)呈现了电导与化学势   的关系. 很明

显, 本征费米能级   附近本应出现的导带已

经观察不到, 相反电导被大幅度减少, 甚至零电导

在某些结构中出现. 这里的零电导现象不是源于电

子结构中带隙的打开, 而是归因于并苯分子结间的

不连续界面对电子的强烈散射 . 对于 A3(22)和

A3(21), 零电导出现在 [–0.5 eV, 0 eV]区间内; 对

于 A3(11), 零电导出现在 [–0.75 eV, –0.1 eV]和

[0.5 eV, 0.8 eV]两个区间内. 然而对于 A3(31), 零

电导没有出现, 相反电导在本征费米能级附近出现

高达 0.05 mS的尖峰. 当化学势  位于  eV附近

时, A3(31), A3(21)和 A3(11)电导也呈现出了类

似的尖峰. 这些尖峰是有助于改善热电性质的, 因

为根据 Mott公式 [75], 电导尖峰对应的化学势附

近,    通常也会出现峰值. 为了更进一步阐明原

因, 在图 5中展示了电子输运系数和对应的投影局

域态密度 (PLDOS). PLDOS是每个能量相关的电

子态密度在 Z 方向的投影, 能定性反映出电子的

传输情况. 根据 (2)式和 (3)式, 尽管电导是对电

子输运系数的加权积分, 但电子输运系数的峰值基
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µ

本上对应着电导的尖峰. 例如: 对于 A3(31), 电子

输运系数在 E = –1.06, 0.04, 1.16 eV (见图 5(a1))

的峰值对应着电导在    = –1.06, 0.04, 1.14 eV的

尖峰. 通过分析 PLDOS, 可知电子输运的这些峰

值来源于石墨烯纳米带和并苯分子间的共振输运,

表现在此时态密度较均匀地分散在石墨烯纳米

带电极和并苯分子上. 相反, 当态密度几乎全局域

于石墨烯纳米带电极上, 形成反共振输运时, 电子

输运系数就会接近于 0, 比如 : A3(22)和 A3(21)

在 [–0.6 eV, 0.6 eV]区间内.

µ

µ

µ

µ

µ

图 4(b)展现了 Seebeck系数与化学势   的关

系. 很明显, Seebeck系数与化学势  的关系展现出

无规则的振荡. 当化学势  位于电导峰值或谷值对

应的化学势附近时, Seebeck系数的正负情况发生

改变. 类似的结果也在双弯曲纳米线中观察到 [76].

当化学势   接近电导谷值的下限时, Seebeck系数

出现正的峰值. 例如: 对于 A3(31), 当化学势   位

于–1.3 eV附近时, Seebeck系数有高达 0.2 mV/K

µ

的峰值. 相反, 当化学势接近于电导谷值的上限时,

Seebeck系数出现负的谷值. 例如: 对于 A3(31), 当

化学势   位于–1.18 eV附近时, Seebeck系数有大

约–0.25 mV/K的谷值. 在 A3(31), A3(22), A3(21)

和 A3(11)四者中, A3(11)有着最小的谷值 (大约

–0.32 mV/K). Seebeck系数的正峰值/负谷值往往

对应着 ZT 的峰值 (如图 4(d)所示), 表明热电性

能的提升.

µ

|µ| > 1.5eV

图 4(c)呈现了温度为 300 K时的电子热导和

声子热导. 由于声子热导与化学势无关, 因此声子

热导对应的曲线都是平整光滑的直线. 声子热导按

照从大到小排列依次为: A3(31), A3(11), A3(22),

A3(21), 与图 2呈现的结果一致. 当化学势   位于

[–1 eV, 1 eV]区间内时, 四者的电子热导通常要远

低于对应的声子热导. 然而, 当   时, 由

于石墨烯纳米带电极中更多可利用的电子能带参

与导热, 电子热导变得与声子热导相差不是很多,

甚至有时会高于声子热导. 类似于电导, 电子热导
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图 4    A3(31), A3(22), A3(21)和 A3(11)的 (a)电导、(b) Seebeck系数、(c)热导和 (d)ZT. 实线、划线、双点划线和点划线分别对

应着 A3(31), A3(22), A3(21)和 A3(11). 图 (c)中, 四条平整的曲线对应着声子热导

Fig. 4. (a)  Electrical  conductance,  (b)  Seebeck  coefficient,  (c)  thermal  conductance,  and  (d)  ZT  of  A3(31),  A3(22),  A3(21)和

A3(11). The solid, dashed, double-dot-dashed, and dot-dashed curves correspond to A3(31), A3(22), A3(21), and A3(11), respect-

ively. In panel (c), four flat curves correspond to the phononic thermal conductance. 
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µ

µ

ZTmax µ = −1.34 eV

ZTmax

µ = −0.1 eV |S| ZTmax

ZTmax

ZTmax

ZTmax

的峰值也许归因于电子的共振输运 . 热电优值

ZT 与化学势   的关系呈现在图 4(d)中. 很明显,

石墨烯纳米带与并苯的接触位置影响各自的 ZT.

ZT 峰值基本上对应着|S|峰值的位置. 当化学势  

等于特定的值时, 各自的 ZT 都有着最大的峰值

(  ). 例如: 当化学势   时, A3(21)

的  高达 0.51. 值得注意的是, 对于 A3(11), 当

化学势   时, 最大的   并没有与  

对应出现. 这是由于此时的电导过少和声子热导较

大. 为了进一步说明, 也呈现了  与温度的关系,

如图 6所示. 很明显, 对于 A3(31), A3(22), A3(21)

和 A3(11), 随着温度增加, 其  都有单调增加

的趋势 . 比较 A3(31),  A3(22),  A3(21)和 A3(11)

四种情况, 可以看到对于不同的温度, A3(21)的

 最高, 表明A3(21)在A3(31), A3(22), A3(21)

和 A3(11)四者中的热电性能最佳.

接下来, 研究了并苯分子长度对热电性质的影

响. 这里, 所考虑的并苯分子与石墨烯纳米带的接

触位置用“22”表示. 如图 7(a)所示, 除了并三苯,

其他体系的电导与化学势的关系呈现出准周期的
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Fig. 5. Electronic transmission coefficient and projected local density of states. (a1) and (a2), (b1) and (b2), (c1) and (c2), (d1) and

(d2) correspond to A3(31), A3(22), A3(21), A3(11), respectively. 
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µ

振荡. 当并苯分子的长度增加, 这种振荡的周期变

小. 当化学势  位于本征费米能级附近时, 所有结

构的电导都趋向于 0. 类似的结果也在碳链-石墨烯

结中观察到 [65]. 不同并苯分子的电子热导和声子

热导呈现在图 7(b)中. 由图 7(b)可以发现, 电子

热导要比声子热导 (图 7(b)中插图)少很多. 特别

是靠近本征费米能级时, 与声子热导相比, 电子热

导几乎可以忽略不计. 这些表明声子传输在热导中

占据支配地位. 当并苯分子的长度增加, 声子热导

单调减少. 但当并苯分子的长度增加到一定程度

时, 声子热导变得与分子长度几乎无关. 类似的结

果也在 Au-alkanedithiol-Au单分子结的热导测量

中发现 [77]. 近来 , Wu等 [65] 发现温度低于 100 K

时, 碳链-石墨烯结的声子热导不依赖于碳链长度

变化, 但当温度高于 100 K时, 声子热导与碳链长

度的关系呈现出奇偶振荡.

µ < 0

µ > 0

|S|

|S| µ = −0.6 eV

|S|

图 8(a)所示, 对于不同长度的并苯分子, 所有

的 Seebeck系数曲线关于本征费米能级几乎是反

对称的. 随着并苯分子长度的增加, Seebeck系数

与化学势的振荡关系变得更加明显. 这是由于并苯

分子长度增加将会导致更为复杂的电子输运系数.

值得注意的是, 对于并三苯分子, 当化学势  

时, Seebeck系数通常是正的, 然而当化学势 

时, Seebeck系数通常是负的. 这是不同于其他并

苯分子的 Seebeck系数. 对于所有并苯分子,   在

特定的化学势位置处呈现出最大值. 例如: 对于

并七苯分子 ,    最大值在   处接近

0.08 mV/K. 而且随着并苯分子的长度增加,   的
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最大值增加, 其对应的位置越靠近本征费米能级.

图 8(b)展现了不同并苯分子的 ZT 与化学势的关

系. 与   类似, 当并苯分子的长度增加, ZTmax 增

加, 其对应的位置越靠近本征费米能级.

为了更进一步揭示 ZTmax, 总结了温度 300 K

时最大热电优值 ZTmax 对应的热电参数, 如表 1

所列. 通过分析表 1中的数据, 发现 ZTmax 对应的

热导中声子贡献往往占据主导地位. 随着并苯分子

长度增加, 声子热导单调减少. 对于不同长度的并

苯分子结, 接触位置“(31)”对应的 ZTmax 是最高

的, 接触位置“(22)”对应的 ZTmax 是最低的. 在表 1

呈现的数据中, A3(21)展现出了最高的 ZTmax, 高

达 0.51, 同时 A3(21)展现出了较高的热导, 大约

0.425 nW/K, 此时最高的 ZTmax 是源于有着最大

的功率因子 GS 2(大约 0.72 PW/K2).

 4   结　论

并苯分子是若干个苯环在对边稠合的多环芳

香烃, 由于特殊的电子分布使其具有优异的半导体

性能, 目前已成为广泛研究的有机半导体材料. 本

文运用非平衡格林函数研究了基于并苯连接石墨

烯纳米带的分子结的热电性质, 主要考虑了并苯分

子长度、并苯分子与石墨烯纳米带电极的接触位置

对并苯分子结热电参量的影响. 结果显示 Seebeck

系数的大小和正负情况可以通过改变并苯分子与

石墨烯纳米带的接触位置而有效调制. 最大热电优

值 ZTmax 对应的热导中声子贡献往往占主导地位.

当并苯分子的长度增加, 声子热导单调减少, 最终

变得与并苯分子长度几乎无关. 当并苯分子与石墨

烯纳米带左 (右)电极的中 (上)部接触时, 对应的

ZTmax 是最高的, 然而当并苯分子与石墨烯纳米带

左 (右)电极的中 (中)部接触时, 对应的 ZTmax 是

最低的. 而且, 这些行为无关于并苯分子长度的变

化. 当温度增加时, ZTmax 都有单调增加的趋势. 当

温度增加时, ZTmax 有单调增加的趋势, 无关于接

触位置. 随着并苯分子长度的增加, ZTmax 对应化

学势的位置越靠近本征费米能级.
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Abstract

By  using  non-equilibrium  Green’ s  function  method,  we  investigate  the  thermoelectric  properties  of

molecular  junctions  based  on  acene-linked  graphene  nanoribbons.  The  effects  of  the  length  of  the  acene

molecule,  the  contact  position  between  the  acene  molecule  and  graphene  nanoribbon  electrode  on  the

thermoelectric  parameters  are  mainly  considered  in  this  work.  It  is  found  that  the  phonon  contribution  is

dominant  in  the  thermal  conductance  corresponding  to  the  maximum  of  the  thermoelectric  figure  of  merit

(ZTmax).  As  the  length  of  the  acene  molecule  increases,  the  phonon  thermal  conductance  decreases

monotonically,  and  eventually  becomes  almost  independent  of  the  acene  molecule’   length.  When  the  acene

molecules  contact  the  middle  (upper)  part  of  the  left  (right)  electrode  of  graphene  nanoribbon,  the

corresponding ZTmax is the highest. However, when the acene molecules contact the middle (middle) part of the

left  (right)  electrode  of  graphene  nanoribbons,  the  corresponding  ZTmax  is  the  lowest.  As  the  temperature

increases, ZTmax has a monotonically increasing tendency, regardless of the contact position. With the increase

of  the  length  of  the  acene  molecule,  the  chemical  potential  corresponding  to  ZTmax  becomes  closer  to  the

intrinsic  Fermi  level.  The  above  findings  may  provide  the  valuable  reference  for  the  future  design  of

thermoelectric devices based on the acene molecular junctions.
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