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摘 要

在单光子发射研究中，二维材料如过渡金属二硫化物，由于其出色的可拉伸

性和可调控的电子结构显示出独特的优势。已有研究表明面内应变可以调控二

维材料的单光子发射能量，从而实现量子光子学应用中的可调谐单光子源。通过

有限元模拟和能带模型的理论结合，研究者们已经深入分析了二维材料中面内

应变如何调控其能带结构从而产生需要的单光子发射。但在实际使用中，应变调

控如预拉伸，点阵支柱等方法虽然能够实现足够大的面内应变，但其结构上的不

可变性导致了应变分布的固定。当实验需要的应变大小改变时，这些方法需要较

为复杂且耗时的新基底制备与材料转移。

在工程领域中，研究者们已经对压电材料的力电耦合性质理解较深，确定极

化方向后压电材料对外加电压可以精确响应出需要的面内应变。因此，将压电阵

列与应变工程相结合，有望实现二维材料单光子发射的可编程控制，为进一步开

发量子光子学设备提供了新思路。

本文基于有限元仿真软件，理论上设计并实现了以压电材料阵列作为基底，

编程外加电压控制顶部二维材料的面内应变分布。同时，本文对不同电压响应下

的上层应变分布做出了理论分析，结合单光子发射理论实现了二维材料中的可

调控单光子发射。最后为了使器件的可编程性得到验证，本文基于神经网络构建

了电压—应变模型，以仿真结果作为数据集训练后得到应变反馈电压的理论结

果并在仿真软件正确验证。

理论表明，通过应变介导的能带梯度调制效应，这种非侵入式应变编程可使

过渡金属二硫化物在单层局域区域产生波长可调谐的单光子发射峰。相较于传

统机械弯曲应变技术，本方案展现出量子点阵列寻址能力与微纳尺度应变精密

操控特性，为光量子芯片的可编程集成提供了新范式。

关键词：二维材料，应变，压电材料，单光子发射
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ABSTRACT
Transition metal dichalcogenides, a class of atomically thin two-dimensional (2D)

semiconductors, have garnered significant attention in quantum photonics due to their

strain-sensitive electronic band structures and mechanical adaptability. Recent ad-

vances demonstrate that controlled in-plane strain enables precise tuning of single-

photon emission energies in these materials, offering a route toward wavelength-

programmable quantum light sources. Theoretical studies integrating finite-element

simulations further elucidate how strain gradients locally modify excitonic confinement

potentials, thereby activating deterministic single-photon emission sites in monolayer

TMDCs. Nevertheless, conventional strain-imprinting methods suffer from fundamen-

tal trade-offs: while achieving high strain magnitudes, they impose irreversible strain

profiles due to their rigid architectures. Such limitations necessitate repetitive substrate

reconfiguration processes. This dichotomy underscores the urgent need for dynamically

reconfigurable strain platforms compatible with 2D material systems.

Here, we leverage the voltage-programmable in-plane strain of piezoelectric arrays

to enable on-demand control over TMDC band structures. A finite element simulation

framework is developed to correlate applied voltages with spatially resolved strain gra-

dients in 2D materials. Quantum optical analysis confirms that these strain gradients

induce localized single-photon emission peaks with wavelength tunability.

To validate device programmability, a neural network trained on simulation data es-

tablishes a bidirectional voltage-strain mapping and predicts dynamic responses under

arbitrary electrical inputs. Cross-verification within the simulation environment con-

firms nanoscale strain precision.

This non-invasive approach achieves quantum dot array addressing via strain-

mediated bandgap modulation, overcoming the spatial resolution limits of mechani-

cal bending techniques. By integrating voltage-driven piezoelectric actuation with 2D

material photonics, we advance a reconfigurable platform for scalable quantum light

sources, bridging critical gaps in photonic quantum chip integration.

Key Words: 2D Material; Strain; Piezoelectric Material; Single Photon Emission
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第一章 绪论

近年来，由于量子加密算法的进步与量子物理产业的工程部署需求，能产生

特定能量单光子发射的各类单光子源也在被大量需要。依靠高纯度与高稳定性

的低维单光子源，人们可以仅通过线性光学器件与单光子探测器完成片上的量

子光学实验 [1]。

固态材料中的空位缺陷（Vacancy defect）是单晶体系中实现高纯度、高效量

子比特发射的优质候选。这些人工编辑的原子缺陷态具有预定义的自旋态，易

于与外加激发光耦合，同时可以在特定偏振下产生稳定的单光子发射（Single

photon emission, SPE）。目前在块状固体材料中，碳化硅与金刚石中的 NV色心

已经被广泛研究，并应用在了各种量子比特的产生上 [2-3]。但是，这些材料中的

光谱扩散（Spectral diffusion）明显，相干量子比特阵列产生困难，同时发射的单

光子并不在需要的光纤通信波段。所以，开发固态体系中的新型单光子发射源是

突破现有技术瓶颈的关键研究方向。

具有单原子厚度的二维材料进入了人们的视野，正如费曼所说：“There’s

plenty of room at the bottom”，降低维度后的材料反而具有了作为理想单光子源

的潜力。在二维材料体系中，量子限域效应和受限的介质屏蔽作用赋予其独特的

光学跃迁特性：辐射跃迁速率和振子强度显著增强；缺陷诱导的辐射复合效率提

高；缺陷态能级与带边保持较高隔离度且具有更小的波尔半径 [4-6]。理论上，二

维材料本征的自旋相干时间较长，且其全表面开放特性与平面化构型为光子高

效提取、缺陷原子级精准构筑及光电异质集成提供了理想平台。

对于二维材料能带结构的控制，常用的方式有电子束辐射或外加应变，前者

通过外加粒子轰击材料表面产生较多的表面缺陷从而发射单光子 [7]，后者会改

变材料的能带结构从而实现单光子发射的选择产生 [8]。在应变控制领域，对于

二维材料来说比较容易的方法为预应变拉伸或纳米点阵支柱，然而这两种方法

均缺少了可变性与重复利用性。本文将提出一种新型的压电阵列调控二维材料

应变的方式与结构设计，使面内应变实现可编程化调整与重复性使用。

本章将从二维材料特别是过渡金属二硫化物的性质开始，介绍单光子发射

的原理与应变调控的机制，然后结合压电材料的力电耦合性质说明压电阵列调

控的理论。同时为了使器件可编程化，本章最后将简要说明神经网络训练模型的

原理与功能，为应变—电压这一相关关系实现数值模拟的对应。
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第一节 二维材料

二维材料 (2D Material)是指原子在二维平面排列的晶体材料，其中的电子

仅可在面内与少数层间维度运动。这些材料由一层或几层原子级薄层组成且在

一维范围内提供量子约束，可直接与各种光腔和波导集成用于集成光子学 [9]。二

维材料独特的层状结构使其可以在垂直或水平方向通过范德华力堆叠成不同的

异质结构，这些成分与光电响应特性各异的堆叠异质结构在光学调制与光电器

件领域已经得到了广泛的应用。典型的二维体系除石墨烯外、还包括呈现宽带隙

特征的六方氮化硼（h-BN）、具有各向异性载流子传输性能的黑磷等。在众多的

二维材料中，过渡金属二硫化物（Transition Metal Dichalcogenides, TMDs）由于

其较好的 SPE波段与丰富的层状结构被深入研究。

一、过渡金属二硫化物

1. TMDs的电子结构

TMDs材料的化学通式为 MX2,其中 M是 IVB到 VII族的过渡金属（例如

Mo、W、Re或 Ta），X表示硫族元素（例如 S、Se或 Te）。过渡金属层M夹置

于两个硫族阴离子 X的六方晶格之间，形成 X-M-X三明治夹层结构，其中金属

原子的电子轨道杂化与硫族元素 p轨道耦合，赋予其特有的层间范德华间隙和

可调谐的介电特性。这类材料不仅展现出跨越绝缘体（如 MoS2）、半导体（如

WS2）、半金属乃至金属（如 NbSe2、VSe2等）的多样导电特性，更蕴含着涵盖

量子限域效应、激子物理及自旋轨道耦合等物理内涵，为探索新型量子现象提供

了独特的材料平台。

实验证明，从多层样品到单层样品，TMDs材料的动量空间电子能带结构发

生了显著变化，其从多层样品的间接带隙过渡到单层样品的直接带隙，这表明了

载流子在这些化合物中的层间跳跃起着重要作用 [10]。此外，它们的电学特性对

应变、压力或温度等外部条件非常敏感，这种调整能带间隙的可能性对于光电纳

米器件的实际调谐应用非常有价值。TMDs具有很强的自旋轨道相互作用，由于

缺乏反转对称性，单层样品中能带的自旋变性得以解除。由于时间反转对称性

必须得到保留，因此不等价谷中的自旋分裂必须是相反的，这就产生了所谓的自

旋-谷耦合。根据密度泛函理论（Density function theory，DFT）的计算，表 1.1展

示了不同 TMDs价带（Valance band，VB）与导带（Conduction band，CB）在布

里渊区相关点的带隙和劈裂。
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表 1.1 DFT计算单层 TMDs材料带隙结果 [11]

材料 带隙 (eV) VB (K) (eV) CB (K) (eV) CB (Q) (eV)

MoS2 1.715 0.153 0.0041 0.0832

WS2 1.659 0.439 0.0333 0.339

MoSe2 1.413 0.193 0.0258 0.0

WSe2 1.444 0.439 0.0396 0.275

第一性原理计算表明，单层MX2材料均呈现典型的直接带隙半导体特性，其

带隙极值点分布在六方晶格第一布里渊区内具有空间反演对称性的 K/K’谷（具

体能带间隙见表 1.1）。从轨道成分分析发现，价带顶 (VBM)主要由过渡金属M

的 𝑑𝑥2−𝑦2 + 𝑑𝑥𝑦 轨道与硫族原子 X的 𝑝𝑥 + 𝑝𝑦 轨道通过 𝜎 型杂化形成，这种强轨
道耦合作用会产生在 K点附近显著的能谷劈裂效应。另一方面，M的 𝑑3𝑧2−𝑟2 对

导带边缘的贡献较大，而 X的 𝑝𝑥和 𝑝𝑦轨道的贡献较小。

TMDs整个布里渊区的能带结构，可以通过包含 11个带的 Slater-Koster紧

束缚模型来描述。这些能带对应于金属M原子的五个 d轨道和单元晶格中两个

X原子的六个 p轨道，基矢可以表示为：

(𝑝𝑡
𝑥, 𝑝𝑡

𝑦, 𝑝𝑡
𝑧, 𝑑3𝑧2−𝑟2 , 𝑑𝑥𝑧, 𝑑𝑦𝑧, 𝑑𝑥2−𝑦2 , 𝑑𝑥𝑦, 𝑝𝑏

𝑥, 𝑝𝑏
𝑦, 𝑝𝑏

𝑧) （1.1）

其中 t和 b代表了 TMDs的顶部平面与底部平面。

这个较大希尔伯特空间中的模型可以通过幺正操作简化，将顶部和底部的 x

层的 p轨道转换成它们相对于 z轴的对称和反对称组合后，在降阶希尔伯特空间

中间隙上下的相关带内基矢可以表示为：

𝜓 = (𝑑3𝑧2−𝑟2 , 𝑑𝑥2−𝑦2 , 𝑑𝑥𝑦, 𝑝𝑆
𝑥 , 𝑝𝑆

𝑦 , 𝑝𝐴
𝑧 ) （1.2）

其中 S 和 A 上标是指硫族 p 轨道对称和反对称，有 𝑝𝑆
𝑖 = 1

√2
(𝑝𝑡

𝑖 + 𝑝𝑏
𝑖 ) 和 𝑝𝐴

𝑖 =
1

√2
(𝑝𝑡

𝑖 − 𝑝𝑏
𝑖 )，其中 𝑖 = 𝑥, 𝑦, 𝑧。

由以上基矢定义的实空间紧束缚哈密顿量为：

𝐻 = ∑
𝑖,𝜇𝜈

𝜖𝜇,𝜈𝑐†
𝑖,𝜇𝑐𝑖,𝜈 + ∑

𝑖𝑗,𝜇𝜈
[𝑡𝑖𝑗,𝜇𝜈𝑐†

𝑖,𝜇𝑐𝑗,𝜈 + H.c.] （1.3）

其中 𝑐†
𝑖,𝜇 表示于降阶后的希尔伯特空间中，在原子轨道 𝜇 = 1...6的单元格 𝑖中产

生一个电子。

4
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2. 单层 TMDs的应变响应

TMDs 的另一个优秀的特性是其高度的可拉伸性以及利用外部应变操纵其

电子和光学特性的可能性。因此，应变工程为二维 TMDs的工程化应用提供了

一个完美的平台 [12-14]。有研究表明，单层 MoS2 在受到 2%的单轴拉伸应变时

会经历直接带隙到间接带隙的转变，而在 10%-15%的双轴拉伸应变下则会发生

半导体到金属的转变 [15-17]。这种从 1.8 eV至接近 0 eV的巨大电子带隙可调性

在 TMDs单层中尤为显著，因为这些材料的高拉伸性能够使其在不破裂的情况

下承受如此巨大的应变。

鉴于哈密顿方程即式（1.3）涵盖了金属原子与硫族原子间的杂化作用，因

此在考虑外加应变效应下，它是推导二维 TMDs有效低能态模型的一个合适出

发点。在动量场和应变场中进行泰勒展开，然后在两个低能带 (价带和导带)上

进行正则投影。类似碳纳米管和石墨烯，我们可以推导出包括由应变引起的跳

跃积分修正的影响的哈密顿量。在 K点附近的应变相关的哈密顿量，可以写成

𝐻 = 𝐻0 + 𝐻𝑠𝑜且有：

𝐻0 = 𝛥0 + 𝛥𝜎𝑧
2 +𝒟+𝑡0𝑎0 (q + 𝑒

ℏ𝜏A1)⋅𝝈𝜏+ ℏ2

4𝑚0 (|q + 𝑒
ℏ𝜏A2|

2
𝛼 + |q + 𝑒

ℏ𝜏A3|
2

𝛽𝜎𝑧)
（1.4）

𝐻𝑠𝑜 = {
𝜆0 + 𝜆𝜎𝑧

2 + 𝛿𝜆 + 𝑎2
0 (|q + 𝑒

ℏ𝜏A4|
2

𝜆′
0 + |q + 𝑒

ℏ𝜏A5|
2

𝜆′
0𝜎𝑧)} 𝜏𝑠 （1.5）

其中 e是基本电荷，𝑚0是自由电子质量,𝝈𝜏 = (𝜏𝜎𝑥, 𝜎𝑦)是 2×2能带空间中的
泡利矩阵，𝑠 = ±1和𝜏 = ±1分别是自旋指数和谷指数。𝑎0 = 𝑎

√3
与 q = (𝑞𝑥, 𝑞𝑦)是

相对于 K点的相对动量。𝛥0, 𝛥, 𝜆0, 𝜆, 𝜆′
0, 𝜆′, 𝑡0, 𝛼,和𝛽 均为应变无关参数，可直接

由式（1.3）哈密顿量中的 Slater–Koster参数得到。

如果在一个特定的区域使单层 TMDs变形（例如 AFM tip），我们可能获得

一个连续变化的局部应变剖面。当 TMDs薄膜的中心点发生变形时，周围的电

子、空穴和激子的能级也会被动产生应变相关的调制。在外加光束激发产生电子

-空穴对时，由于激子结合能在形变点附近的梯度存在，它们被迫聚集并向膜中

心迁移，其中应变最大处带隙最小。因此，应变梯度可以用来将激子集中在晶体

的一个小区域，激子的空间凝聚对于基础物理的发展具有重大意义。

在 Castellanos-Gomez et al. [18]2013年的实验工作中，单层MoS2层受到大小

为 2.5%，由弹性体基底的可控分层诱导的局部褶皱应变。研究者利用扫描拉曼
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光谱和光致发光成像表征，在空间上发现了由局部应变引起单层 MoS2 的高达

90 meV的直接带隙降低；同时，研究者观察到了激子的漏斗聚集效应，其中激

子在重新结合之前漂移了数百纳米到较低的带隙（较高应变）区域，表明激子位

置受到局域应变的调控。

因此，面内应变调控 TMDs能带这一工作为开发新型量子信息处理技术开

辟了全新的道路。通过精确控制应变，我们可以有效地调节单层 TMDs的光学

和电学性能，从而实现对单光子发射的精细操控，这对于下一代量子通信和计算

设备至关重要 [19-20]。

二、TMDs的单光子发射

单光子发射（Single photon emission, SPE）来源于能级量子系统中的光学跃

迁，其每次仅发射一个光子。最简单的情况下，SPE可以由二能级系统产生：从

基态被驱动到激发态后，激发态的自发辐射或受激辐射会产生具有特征速率 𝛾𝑠𝑝

的单个光子。在非共振光致发光（Photoluminescence，PL）光谱中，材料中的 SPE

是一个离散的峰（零声子线），理想情况下其谱宽仅由 𝛾𝑠𝑝决定。

从 2015 年单层与双层 WSe2 中的 SPE 被发现开始，WS2 与其他 TMDs 中

的 SPE 谱线均被逐步观察到并证实其发射出单光子的反聚束效应 [21-23]。测量

谱线中显示，TMDs 中的 SPE 能量低于二维自由激子 10-200 meV 且是正交线

性极化的，同时谱线表现出较大的塞曼效应并产生了 1 meV 的零磁场谱线劈

裂 [24-26]。这表明单层 TMDs中的 SPE可能来源于单层缺陷中各向异性约束势俘

获的中性激子，其中零磁场劈裂来源于电子-空穴交换相互作用产生的精细结构

分裂（Fine-structure splitting，FSS），而这个劈裂的数量级较大则是由于 TMDs

中的强库仑相互作用。时间分辨 PL显示，单层 TMDs中的 SPE寿命在几十纳

秒，同时 𝑔(2)(0) ≪ 0.5表明其具有反聚束效应与较高纯度，但其缺陷在于 SPE仅

能在低温（10 K）下获得，且单个光子缺陷态发射的微观解释仍有争议 [9,27]。

为了更好调控 TMDs中的 SPE产生，研究者们尝试将WSe2 薄片转移到光

刻制造的阵列纳米柱上，产生点状应变扰动从而局部修改电子能隙 [13,28-30]。基

于式（1.4）与式（1.5）进行的 DFT计算与实验结果均证实，在高度 200 nm和

直径为 300 nm的纳米柱上 WSe2 薄片可以产生带宽为 50 meV的应变。在这个

局部应力点附近的光学激子能够扩散到势能最小值处（即应变最大处），为 SPE

的产生构建了一个有效的激子聚集漏斗。

值得注意的是，纳米柱或者纳米气泡产生的局部应变尺度在 100 nm 左右，

6
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显著大于 TMDs中激子的玻尔半径。这表明应变附近的 SPE产生不完全来源于

局部应变，而是局部应变与环境和晶体缺陷的结合。[19,31]

图 1.1 二维材料在应变调控下，实空间与动量空间电子结构示意图 [8]

如图 1.1所示，通过施加面内应变梯度，晶格对称性破缺将导致布里渊区 K

点处的光学暗激子（𝑋𝑑
0）与点缺陷局域态（绿色虚线）形成能量匹配。这种暗

激子态具有禁戒光学跃迁特性,在散射过程中占据缺陷态时，其跃迁选择定则被

部分解除，从而实现量子态亮化。当外场施加面内应变时（对应的应变能约 1-20

meV），TMDs单层的禁带宽度将发生 0.05-0.5 eV的连续可调变化。[19,31] 此过程

中，缺陷态对应变响应较小，而暗激子能级则通过形变势耦合（ 100 meV/%）敏

感响应应变场调控，二者产生动态匹配最终实现了 SPE。[20] 引入线性坡度应变

（纳米柱）可构造量子点状限域势场，通过调控局域态密度增强激子-缺陷散射概

率，使得单光子发射效率提升 1-2个数量级 [32-35]。这种机械-光电耦合机制不仅

为单光子源的按需构筑提供重要手段，更展现出了 SPE的动态可重构性与波长

可编程性，同时应变产生的均匀应力分布可抑制晶格振动模式混叠，使得激子退

相干时间延长 [36-37]。

在 hBN双层封装的单层 MoS2 体系中，通过氦离子束光刻选择性剥离硫原

子形成 S空位复合中心，研究者实现了 SPE的寿命延长与单光子纯度的提高，结

合栅压调控还可以得到 SPE阵列中某些位点的可逆激活 [12,38]。通过范德华异质

结构与能带工程设计，薄层 TMDs中的 SPE可以实现单光子 LED发光：研究者

采用 Gr/hBN/TMDs水平异质结，石墨烯电极与MoS2 对齐形成欧姆接触。当施

加横向偏压时，hBN势垒触发 Fowler-Nordheim隧穿，最终实现了整个器件的高

注入载流子浓度与量子效率 [39]。

目前 TMDs中的 SPE有以下热门的研究方向：(1)片上集成：硅波导耦合实
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验显示，SPE与氮化硅光子晶体腔的集成使可以极大提高光子提取效率；(2)波

长调控：通过双轴应变与载流子浓度的非线性耦合，实现范围内单个 SPE的连

续光谱调节；(3)时间同步：电泵浦激发的光子发射时序抖动降低，满足量子密

钥分发的时间窗口要求。

第二节 压电材料

压电现象与压电材料的系统性研究可追溯至 19世纪末。1880年，Pierre Curie

在研究热释电效应与晶体结构对称性关联时，首次在 α-石英单晶中观测到机电

耦合现象，并据此研制出首台压电式精密测量装置。在理论方面，Voigt于 1894

年通过宏观热力学势函数推导建立了完整的压电本构方程体系，同时他分析了

压电效应与晶体对称性的关系并定义了压电张量与弹性张量等物性参数。目前

压电学已经形成了较为系统的理论体系，并且建立了十分完善的基于应力应变

分析的压电效应理论。[40]

图 1.2 材料内部压电效应示意图
a.正压电效应，外加应力产生电荷。b. 逆压电效应，外加电势产生形变。

如图 1.2所示，在机械应力加载条件下，压电晶体会在特定晶向表面产生自

发极化电荷分布，表现出严格的电荷对称特性——即相互平行的晶面会产生等

量异号表面电荷。这种不依赖外电场激励，纯粹由应变诱导的本征电极化的行为

被定义为正向压电效应，从热力学角度而言，该效应本质上是晶体点阵应变与极

化矢量之间的线性耦合响应。与正压电效应相反，当外加晶体极化方向的电场

时，晶体会在感应极化的同时产生整体的应变与内部的应力，这种电场诱导晶体

内部应变产生的现象称为逆压电效应。正逆压电效应常应用与机械能和电能的

转换，分别用于传感器与驱动器上，压电效应也反映了晶体弹性性能与节点性能

的耦合。

具有显著压电响应的介电材料统称为压电材料，根据晶体结构特征与制备

工艺差异，现代压电材料主要呈现三类典型形态：(1)本征压电单晶：以石英晶
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体为代表。包括 LiNbO3等非中心对称单晶材料；(2)铁电多晶陶瓷：典型代表为

锆钛酸铅（PZT系列）；(3)功能复合压电材料：涵盖压电半导体（如 ZnO）、弛

豫铁电单晶（PMN-PT）及有机压电聚合物等新兴体系。由于石英晶体的压电响

应较差且价格偏贵，所以实验常用人工极化的压电陶瓷 PZT，其灵敏度高且工艺

完善，多用于逆压电执行器 [41-42]。

压电常数可以直观反映材料的压电性能，压电常数大的材料其压电性能越

好，在实际使用时灵敏性就越好。该参数不仅体现力学激励到电信号响应（正压

电效应）的转换能力，同时也表征反向电驱动产生形变（逆压电效应）的效率，

二者遵循能量互易性原则。正压电效应描述了晶体感生的电极化强度 𝑷 与所施
加应力 𝑷 之间的线性关系，可写成:

𝑷 = 𝒅𝑻 （1.6）

式中，𝒅为压电常数，其物理意义为单位应力所产生的电极化强度，也称为
压电应变系数，压电材料逆压电效应压电常数与正压电效应压电常数相等。三阶

耦合张量 𝒅的每个分量 𝑑𝑖𝑗 表征三个空间维度间的机电耦合程度，其中索引 i对

应极化平面法线方向，j表示施加力学激励的方向。对于三维空间晶体，式中的

应力 𝑻 是二阶张量，电极化强度 𝑷 是矢量,𝒅 为一个三阶张量，应该包括 27个

分量。由于应力张量可以简化为列向量 𝑻𝑖 (i=1,2…6)，同时考虑到晶体对称性约

束和 Voigt记法优化，完整的 27分量张量 𝒅 可降维映射至简化的的 6自由度体

系，形成简化压电常数矩阵：

(𝑑𝑖𝑗) =
⎡
⎢
⎢
⎢
⎢
⎣

𝑑11 𝑑12 𝑑13 𝑑14 𝑑15 𝑑16

𝑑21 𝑑22 𝑑23 𝑑24 𝑑25 𝑑26

𝑑31 𝑑32 𝑑33 𝑑34 𝑑35 𝑑36

⎤
⎥
⎥
⎥
⎥
⎦

（1.7）

压电材料的本构方程称为压电方程，它们是一对反映压电体中力学量 𝑆, 𝑇
和电学量 𝐸, 𝐷之间相互关系的方程组。其机电耦合行为可通过热力学状态函数
进行系统描述。在忽略磁化强度影响 (∇×𝑯 ≈ 0)的准静态条件下，通过 Legendre

变换构建 Gibbs自由能函数：

𝐺(𝑻 , 𝑬) = 1
2𝑠𝐸

𝑖𝑗𝑇𝑖𝑇𝑗 + 𝑑𝑚𝑘𝑇𝑚𝐸𝑘 + 1
2𝜀𝑇

𝑘𝑛𝐸𝑘𝐸𝑛 （1.8）

当压电执行器满足机械自由边界 (𝑻 |∂𝛺 = 0)与电学短路条件 (𝑬|∂𝛺 = 0)时，
通过对势函数求偏导可获得第一类压电方程：

𝑆𝑖 = ∂𝐺
∂𝑇𝑖 |𝑬

= 𝑠𝐸
𝑖𝑗𝑇𝑗 + 𝑑𝑘𝑖𝐸𝑘 （1.9）
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𝐷𝑚 = − ∂𝐺
∂𝐸𝑚 |𝑻

= 𝑑𝑚𝑗𝑇𝑗 + 𝜀𝑇
𝑚𝑘𝐸𝑘 （1.10）

上述三表达式中力学指标满足 Voigt标记规则：𝑖, 𝑗 ∈ {1, ⋯ , 6}，电学分量遵
循笛卡尔坐标：𝑚, 𝑘 ∈ {1, 2, 3}。其中的材料参数定义为：

• 𝑠𝐸
𝑖𝑗 |𝐸=0：短路弹性顺度常数 (电场为零时的机械响应)；

• 𝜀𝑇
𝑚𝑘|𝑇 =0：自由介电常数 (应力等于零时的电极化能力)；

• 𝑑𝑘𝑖, 𝑑𝑚𝑗：机-电耦合系数张量 (满足能量互易性 𝑑𝑘𝑖 = 𝑑T𝑖𝑘)。

第三节 神经网络

人类大脑皮层约包含 860亿个神经元，通过突触连接形成复杂的信号传递

网络。这种生物神经网络展现出的分布式计算、容错性及自适应学习能力，启

发科学家们开发出了人工神经网络（Artificial Neural Network, ANN）。1943年，

McCulloch和 Pitts首次提出二元阈值神经元模型 [43]（M-P模型），通过数学抽象

描述神经元的激活特性：神经元放电是一种二进制操作，仅当输入刺激总和超过

阈值时产生脉冲输出

𝑦 = 𝛩
(

𝑛

∑
𝑖=1

𝑤𝑖𝑥𝑖 − 𝜃
)

（1.11）

其中 𝛩为阶跃函数，𝜃为神经元的触发阈值。

一、神经元基本构成

图 1.3 单个神经元运算功能示意图

一个基本 ANN如图 1.3所示，它对输入 𝑥1, 𝑥2, 𝑥3执行简单的加权求和（权

重为 𝜔1, 𝜔2, 𝜔3）并判断激活函数输出。常数值 1类似线性回归中的零次项，是

ANN的偏置单元。将这些输入视为 ANN的输入特征向量,设神经元激活函数为

10



中国科学技术大学本科毕业论文

𝑓(𝑥),神经元输出为 ℎ(𝑥),则上面的 ANN可以表示为：

ℎ𝜔(𝑥) = 𝑓(𝜔𝑇 𝑥) （1.12）

由于非线性激活函数 𝑓(𝑥)的加入，神经网络由简单的线性求和变为了非线性的
拟合判断，由此我们可以通过 ANN拟合非常复杂的非线性函数。

图 1.4 完整 ANN模型示意图

一个较为完整的前馈 ANN模型如图 1.4所示，初始层级负责接收外部特征

数据称为输入层，末端层级生成最终预测结果称为输出层，介于两者之间的层级

集合统称为隐藏层。完整模型的实际表征能力主要取决于其隐藏层结构的深度

（层数）与宽度（单层节点数量），当隐藏层拓扑复杂度提升时显然其可构建更具

普适性的函数映射，但同时增加的复杂度会导致梯度优化空间呈现更高维度的

非凸性，即模型更难以训练完成。[44-45] 需要特别说明的是，网络中的可训练参数

特指通过反向传播算法自适应优化的连接权重与偏置量；而网络拓扑元参数（如

总层数、隐藏层节点个数层数配置等）作为静态架构约束，需在训练前通过超参

数搜索策略确定。

给神经网络提供输入向量 𝒙，让它根据自己的权重矩阵 𝝎输出对应的激活
函数值 𝑓(𝜔𝑇 𝑥)的过程称为前向传播。由此我们可以通过第 n层的激活函数值与

第 n+1层的权重递推出第 n+1层的激活函数输出。

二、神经网络基本算法

为了实现神经网络的自学习功能，让神经网络根据最终层输出值 ℎ𝜔(𝑥)和真
实值 𝑦之间的差别，反向更新权重矩阵 𝝎使之拟合得更好的过程称为反向传播。
对于只有一个输出值、一个样本、一共 L层的神经网络，以平方误差代价函数为

例：

𝐽(𝜔) = (ℎ𝜔(𝑥) − 𝑦)2 = (𝑎(𝐿)
1 − 𝑦)2 （1.13）

11
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其中 𝑎(𝐿)
1 为 L层隐藏层处的输出激活函数值。

通过链式法则求取的 𝐽(𝜔)每一个参数的偏导 ∂𝐽
∂𝜔(𝑙)

𝑖,𝑗
进行梯度下降。记线性组

合的结果为 𝑧(𝐿)
1 = 𝜔(𝐿−1)

1 𝑎(𝐿−1), 这样有𝑎(𝐿)
1 = 𝑓(𝑧(𝐿)

1 )。由此我们可以推出任意 𝑖𝑗
参数的梯度：

∂𝐽
∂𝜔(𝑙)

𝑖𝑗
= 𝑎(𝑙)

𝑗 𝑔′
(𝑧(𝑙+1)

𝑖 )
∂𝐽

∂𝑎(𝑙+1)
𝑖

（1.14）

∂𝐽
∂𝑎(𝑙)

𝑖
=

⎧⎪
⎨
⎪⎩

∑𝑘 𝜔(𝑙)
𝑘𝑖 𝑔′

(𝑧(𝑙+1)
𝑘 )

∂𝐽
∂𝑎(𝑙+1)

𝑘
, 𝑙 ≠ 𝐿

2(𝑎(𝐿)
𝑖 − 𝑦𝑖), 𝑙 = 𝐿

（1.15）

同时，我们可以记 𝛿(𝑙)
𝑖 = 𝑔′

(𝑧(𝑙)
𝑖 )

∂𝐽
∂𝑎(𝑙)

𝑖
= ∂𝐽

∂𝑧(𝑙)
𝑖
,这样就有 ∂𝐽

∂𝜔(𝑙)
𝑖𝑗

= 𝑎(𝑙)
𝑗 𝛿(𝑙+1)

𝑖

其中 𝛿的递推式为:

𝛿(𝑙)
𝑖 =

⎧⎪
⎨
⎪⎩

𝑓 ′
(𝑧(𝑙)

𝑖 ) ∑𝑘 𝜔(𝑙)
𝑘𝑖 𝛿(𝑙+1)

𝑘 , 𝑙 ≠ 𝐿

2𝑓 ′
(𝑧(𝐿)

𝑖 ) (𝑎(𝐿)
𝑖 − 𝑦), 𝑙 = 𝐿

（1.16）

通过以上的公式计算,随机初始化神经网络中的所有权重参数 𝝎后,我们可

以使用批量梯度下降法完成对整个 ANN模型的训练：
算法 1.1 单次梯度下降

1 𝛥(𝑙)
𝑖𝑗 = 0 (for all 𝑖, 𝑗, 𝑙);

2 for 𝑖𝑛𝑑𝑒𝑥 = 1 to 𝑚 do

3 𝑎(1) = 𝑥(𝑖𝑛𝑑𝑒𝑥);

4 Forward calculation 𝑎(𝑙) (for 𝑙 = 2 to 𝐿);
5 Backward calculation 𝛿(𝑙) (for 𝑙 = 𝐿 to 2);
6 𝛥(𝑙)

𝑖𝑗 ∶= 𝛥(𝑙)
𝑖𝑗 + 𝑎(𝑙)

𝑗 𝛿(𝑙+1)
𝑖 ;

7 end

8

𝐷(𝑙)
𝑖𝑗 =

⎧⎪
⎨
⎪⎩

1
𝑚𝛥(𝑙)

𝑖𝑗 + 𝜆𝜔(𝑙)
𝑖𝑗 , if 𝑗 ≠ 0

1
𝑚𝛥(𝑙)

𝑖𝑗 , if 𝑗 = 0

𝜔(𝑙)
𝑖𝑗 ∶= 𝜔(𝑙)

𝑖𝑗 − 𝛼𝐷(𝑙)
𝑖𝑗 ;

12
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第二章 单层二硒化钨的单光子发射测量

第一节 单层二硒化钨的制备

单层二硒化钨（WSe2）从高质量助熔剂生长的块状晶体中使用胶带机械剥

离后，利用光学显微镜通过颜色对比度鉴别出单独的薄片如图 2.1.a所示。采用

干转移拓印法制备异质结构样品，使用聚丙烯碳酸酯聚合物薄膜吸附上层碱性

氮化硼薄片。之后，hBN被用来逐个拾取所有单层WSe2，通过熔融聚丙烯碳酸

酯膜，将整个聚合物堆放在预制的纳米柱上，然后用丙酮洗去残渣。

图 2.1 样品的成像与结构示意图

a. 硅片上剥离得到的单层二硒化钨在显微镜下图像。b. 纳米柱阵列的光学成像。c. 置于基
底上的“三明治”结构示意图。

实验中采用 285 nm SiO2/Si衬底制备纳米柱阵列。单柱的直径为 200 nm，高

度为 100 nm，柱子之间的距离为 2.5 um。该阵列由 PMMA保护外加电子束刻蚀

得到，用铬酸盐腐蚀剂腐蚀铬硬质掩模。[46] 最终得到纳米柱阵列结构的扫描电

子显微镜成像如图 2.1.b所示，整体的测量样品结构如图 2.1.c所示。

第二节 拉曼光谱测量

样品制备后，首先对单层WSe2区域进行拉曼光谱（Raman spectrum）扫描测

量，在以下 8个点处发现了存在单层WSe2的峰特征。图 2.2.a测量了 100 cm−1-

3500 cm−1 的拉曼位移，发现在 150 cm−1-450 cm−1 区间内，这八个点在图 2.2.b

所示位置均存在类似的激子峰响应（520 nm处为 Si基底的 Raman响应）。

将特征点提取出来，在给定区域峰位置做洛伦兹曲线的拟合，得到图 2.3.a

的结果。与图 2.3.b的拉曼声子模式参考图对比，发现以下特征峰位置与其对应

的声子模式：223.3 cm−1𝐸′−; 240.3 cm−1𝐴′; 252.2 cm−1𝐸′+; 264.6 cm−12𝐿𝐴。其
中 𝐴′是一种离面声子模式，其中顶部和底部的硫原子在相反的方向振动，而 𝐸′

13
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图 2.2 样品特征点拉曼光谱测量结果图
a.100 cm−1 到 3500 cm−1 的拉曼光谱。b.150 cm−1 到 450 cm−1 的拉曼光谱。

是面内模式，其中金属原子与硫原子在相反的方向振动。双简并 𝐸′模在应变作

用下分裂为 𝐸′+ 和 𝐸′−，其中 𝐸′+ 模的位移特征矢量与应变方向正交，而 𝐸′−

模的位移特征矢量与应变方向平行。2𝐿𝐴模式是由来自 𝐿𝐴分支的两个声子的
双共振过程产生的。二阶过程通常可以在拉曼光谱中产生复杂的线形，然而在

WSe2的情况下，单个洛伦兹可以很好地模拟 2𝐿𝐴模式线形 [14]。

图 2.3 拉曼特征峰拟合结果与对照图
a.拉曼光谱特征峰拟合结果。b.拉曼光谱特征峰对应声子模式示意图 [14]。

第三节 光致发光光谱测量

在使用拉曼光谱完成对单层WSe2标定与检测后，使用光致发光光谱扫描单

层 WSe2 部分以观察可能 SPE存在的位置。光致发光光谱测量在共聚焦显微镜

系统上进行，光路连接到液氦循环光学低温恒温器。将真空适用的 100倍高数

14
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值孔径物镜安装在低温恒温器内。样品在真空中处于接近 4 K，采用中心为 532

nm，最大输出功率为 52 mW的连续激光器作为激发源。在所有测量中，入射激

光功率保持在 100 nW以下，以消除局部加热。

图 2.4 样品成像与区域光谱扫描图

a.制备并转移完成的待测单层WSe2光学成像。b.光致发光光谱扫描热力图，红色区域信号
较强。

在图 2.4.a的显微镜成像图中，紫色线条框出了“三明治”异质结构中的单

层WSe2 区域。从图 2.4.b的光致发光扫描热力图中可以看到，光谱强度较高的

点均位于单层WSe2部分，同时也体现出了可能的 SPEs位置。

图 2.5.a展示了其中一个可能 SPE点位的光致发光光谱图，同理参考图 2.5.c

的文献对比，我们可以分离出类似的 SPE峰结构：其中 1.7-1.75 eV峰为中性激

子 (1.73)/负三激子 (1.71)；1.65-1.70 eV峰为缺陷相关的局域态转变 (1.66)双激

子发射 (1.68)；1.63 eV主峰为缺陷相关的局域态转变；1.61 eV峰为 A激子的重

组 (最低能态激子转变)。

观察并分离到 SPE相关的缺陷态特征峰后，我们对测量区域进行扫描电镜

成像，发现如图 A.1.a中的缺陷存在，同时图 A.1.b中的缺陷位置附近的高度变

化也证实了 Se空位与 SPE的相关关系。为了证实发射的单光子特性，实验上对

1.637 eV处的 PL峰进行时间相关测量与二阶自相关测量。时间相关单光子计数

测量基于与时间计数模块耦合的显微镜进行。样品放置在低温恒温器中，使用

509 nm，40 MHz的脉冲激光激发样品，为避免样品加热激光功率小于 50 nW。发

射信号由特定峰值能量 (FWHM = 10 nm)的带通滤波器过滤，然后由单光子雪崩

光电二极管（Single Photon Avalanche Diode，SPAD）收集。

二阶自相关测量由一个 50:50分束器和两个 SPAD组成的 HBT干涉仪进行，

两个 SPAD之前的发射信号由两个带通滤波器过滤后与时间分辨模块连接。脉
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图 2.5 光致发光光谱测量结果与拟合对照
a.光致发光光谱测量结果。b.光谱峰分析参考图 [47]。c.光致发光光谱特征峰拟合结果。

图 2.6 时间相关单光子计数测量结果图
a. SPE峰处 𝑔2 的脉冲测量结果。b. 时间相关 SPE峰处光强测量结果。

冲测量拟合函数定义如下：

𝐷(𝑡) =
𝑁

∑
𝑛=0 (𝑎 + 𝑏𝑛 ⋅ exp(− |

𝑡 − 𝑡𝑛
𝜏𝑛 |)) （2.1）

其中 n表示第 n个峰，a是偏置常数，𝑏𝑛是峰值高度因子，𝑡𝑛表示峰值中心位置，

𝜏𝑛 是相应的衰变寿命。将每个峰的高度因子 𝑏𝑛 设置为各自的最大值，以确保更

多的重叠和更精确的峰面积计算。在拟合确定 a、𝑏𝑛、𝑡𝑛 和 𝜏𝑛 的值后，在区间

16
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[𝑡𝑛 − 15, 𝑡𝑛 + 15]积分计算第 n个峰的面积 𝐴𝑛：

𝐴𝑛 = ∫
𝑡𝑛+15

𝑡𝑛−15 (𝑎 + 𝑏𝑛 ⋅ exp(− |
𝑡 − 𝑡𝑛

𝜏𝑛 |)) 𝑑𝑡 （2.2）

而最终需要的 𝑔2(0)可以由 𝑔2(0) = 𝐴0
𝐴𝑎𝑑𝑗
计算得到，其中 𝐴0为零延迟峰曲线包裹

的面积，𝐴𝑎𝑑𝑗 为其他峰曲线包裹面积的平均。这种方法可以最大限度地减少个

别峰值变化与仪器环境不均匀的影响，确保了 𝑔2(0)可靠和准确的测量。
图 2.6展示了以上测量方法的结果，通过式（2.1）与式（2.2）的拟合方式，

最终得到了以 1.637 eV为峰中心的 SPE，其具有 𝑔2(0) = 0.03 ± 0.003的二阶非
相干函数与 𝜏 = 12.05 ± 0.09 ns的辐射寿命。SPE发射峰与图 A.2.a中展示的缺

陷态跃迁能带匹配，与图 A.2.b中的纯净能带不相符，证明其起源与表面缺陷空

位的强相关。𝑔2(0) ≪ 0.5的反聚束效应也证实了纳米柱预应变调制下单层WSe2

中单光子发射的存在与其较高的发射纯度。
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第三章 压电阵列设计与面内应变调控

验证完成需要的单层 TMDs材料中的 SPE后，为了实现对二维平面面内应

变的控制，本文选用压电材料作为 Si片上的基底。在与转移后的单层 TMDs通

过无荧光胶水粘连后，压电晶体上层的应变可以很好的传导到 TMDs晶体上。

图 3.1 平面内形变与应变的示意图

有限元软件模拟仿真之前，我们先对二维空间中面内应变的定义做说明。如

图 3.1所示，考虑一个二维无穷小，具有 d𝑥 × d𝑦尺寸的矩形单元，它在变形后
呈右上角的菱形。变形可以由位移场 𝒖描述，从几何形状我们可以得到：

L(𝑎𝑏) = √(𝑑𝑥 + ∂𝑢𝑥
∂𝑥 𝑑𝑥)

2
+ (

∂𝑢𝑦
∂𝑥 𝑑𝑥)

2

= √𝑑𝑥2
(1 + ∂𝑢𝑥

∂𝑥 )
2

+ 𝑑𝑥2
(

∂𝑢𝑦
∂𝑥 )

2

= 𝑑𝑥√(1 + ∂𝑢𝑥
∂𝑥 )

2
+ (

∂𝑢𝑦
∂𝑥 )

2

（3.1）

当位移梯度较小时，可以忽略平方项，此时可以得到：

L(𝑎𝑏) ≈ 𝑑𝑥 (1 + ∂𝑢𝑥
∂𝑥 ) = 𝑑𝑥 + ∂𝑢𝑥

∂𝑥 𝑑𝑥 （3.2）

简单差值比值即可以定义沿 x方向上的应变大小：

𝜀𝑥 = 形变

原始长度
= L(𝑎𝑏) − L(𝐴𝐵)

L(𝐴𝐵) = ∂𝑢𝑥
∂𝑥 （3.3）
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为了计算压电晶体的力电耦合效应我们也可以定义三维的弹性应变张量：

⎡
⎢
⎢
⎢
⎢
⎣

𝜀𝑥𝑥 𝜀𝑥𝑦 𝜀𝑥𝑧

𝜀𝑦𝑥 𝜀𝑦𝑦 𝜀𝑦𝑧

𝜀𝑧𝑥 𝜀𝑧𝑦 𝜀𝑧𝑧

⎤
⎥
⎥
⎥
⎥
⎦

=

⎡
⎢
⎢
⎢
⎢
⎣

∂𝑢𝑥
∂𝑥

1
2 (

∂𝑢𝑥
∂𝑦 + ∂𝑢𝑦

∂𝑥 )
1
2 (

∂𝑢𝑥
∂𝑧 + ∂𝑢𝑧

∂𝑥 )
1
2 (

∂𝑢𝑦
∂𝑥 + ∂𝑢𝑥

∂𝑦 )
∂𝑢𝑦
∂𝑦

1
2 (

∂𝑢𝑦
∂𝑧 + ∂𝑢𝑧

∂𝑦 )
1
2 (

∂𝑢𝑧
∂𝑥 + ∂𝑢𝑥

∂𝑧 )
1
2 (

∂𝑢𝑧
∂𝑦 + ∂𝑢𝑦

∂𝑧 )
∂𝑢𝑧
∂𝑧

⎤
⎥
⎥
⎥
⎥
⎦

（3.4）

由于我们考虑的二维材料仅受面内应变的影响，在计算面内应变大小时我

们仅用上述矩阵的左上部分取迹：

𝑇 𝑟𝑎𝑐𝑒
⎡
⎢
⎢
⎣

𝜀𝑥𝑥 𝜀𝑥𝑦

𝜀𝑦𝑥 𝜀𝑦𝑦

⎤
⎥
⎥
⎦

= ∂𝑢𝑥
∂𝑥 +

∂𝑢𝑦
∂𝑦 （3.5）

注意到以上的二阶应变张量具有对称性，在有限元软件中，我们可以使用预定义

的参数 solid.eXX与 solid.eYY直接计算出材料与几何坐标系下的面内应变大小。

第一节 块状压电晶体测试与极化方向选择

完成应变的理论分析后，在有限元仿真软件中对块状的压电晶体进行建模。

使用预定义的材料参数 PZT-5H，设定材料的极化方向沿 z轴，在材料的上下底

面加入稳定的电势差与力电边界条件，计算后得到图 3.2.a-d的结果。

图 3.2 块状压电晶体仿真结果图

a. 压电晶体的体电势分布。b. 压电晶体的体形变分布。c. 压电晶体的电场强度分布。d. 压
电晶体的 z轴应变分布。

如图 3.2.a所示，当在上顶面与下底面施加稳定的电势，四个侧面应用周期

性边界条件时，电势分布出现了均匀梯度的分布。图 3.2.b展示了上述条件下压

电晶体的位移大小。由于仿真软件中力学条件的限制，在固定下底面后整个压电

晶体产生了均匀梯度的 z轴方向位移，由式（3.3）简单计算得到，z方向上的应
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变应同样是均匀的。图 3.2.c与图 3.2.d展示了仿真结果中压电晶体的电场强度分

布与 z方向应变大小的分布。与理论预测的一致，在整个晶体中由于边界条件的

存在和 z轴极化方向的确定，我们最终得到了全同性的仿真结果。

注意到，上述仿真过程中为了验证压电效应被正确计算，块状压电晶体的极

化方向选择了 z轴，这也就导致了当我们在 z方向施加稳定的电场强度时，顶层

的面内应变 𝜀𝑥与 𝜀𝑦均为零。而我们正需要的是对二维材料面内应变的控制（无

预应变或褶皱的情况下，整体的 z方向应变对 xy方向展开的单层 TMDs材料没

有影响），所以尝试将材料坐标系的极化方向旋转到 xy平面上，此时当我们在侧

面施加相应的电势时，顶层的面内应变将会被稳定产生。

图 3.3 横向极化压电晶体仿真结果图
a. 横向极化时的体电场强度分布。b. 横向极化时的极化轴应变分布。

图 3.3展示了极化方向设置为 y轴时，在 y轴两侧平面施加电势并固定约束，

块状压电晶体的仿真结果。图 3.3.b展示了这种状态下 solid.eYY即空间坐标系

下 y方向上的应变大小分布，可以发现除了四角边缘由于网格划分导致出现的

特殊值，在上顶面上 y方向的应变大小 𝜀𝑦 分布较为均匀，符合单层 TMDs材料

的调控应变需求。同时我们可以发现，图 3.3.a画出的电势分布与图 3.3.b的应变

分布 𝜀𝑦 有明显的大小对应关系，这也证实了块状压电晶体 PZT-5H的均匀应变

响应性质。

第二节 压电阵列基础形状设计优化

在完成了块状压电晶体的基本力电耦合性质测试与极化方向选择后，为了

更好的实现类似纳米柱调控上层材料应变的效果，我们考虑设计以压电晶体为

材料的基底阵列来完成对应变分布的确定性点位创建。

参考已经实现的固定器件来创建应变 [48]，我们设计并仿真计算了在块状压

电晶体上创建方形与圆形孔洞后，上层材料的形变与响应的应变分布。

图 3.4.c 与图 3.4.d 展示了不同孔洞形状下复刻设计的仿真体应变结果，数
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图 3.4 孔洞设计参考与仿真结果图

a. 单孔应变调控器件示意图 [48]。b. 孔洞内的应变分布 [48]。c. 圆形孔洞设计的体应变分布。
d. 方形孔洞设计的体应变分布。

值上分析发现：虽然这种孔洞设计可以创建出如图 3.4.b较好的确定应变分布形

状，但这种设计不能利用压电材料的伸缩特性完成对给定电压的应变控制，在 y

方向施加电压后应变分布与极值变化较小，同时孔洞的形状也由于横向形变发

生不均匀的扭曲，使上层的二维材料面内应变不可控。

图 3.5 桥接拉伸设计参考与仿真结果图

a. 桥接拉伸应变调控器件示意图 [49]。b. 双向压电柱挤压中心材料应变分布。c. 三向桥接拉
伸调控应变分布。d. 四向桥接拉伸调控应变分布。

同样地，参考桥接拉伸的结构设计出图 3.5中的结构并完成相应的仿真 [49]。
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数值分析与电压扫描发现，这些设计均无法做到在具有大应变极值的同时对应

变极值点附近的分布完成控制，因为在外加电压控制源中我们只有两个输入，这

种仅有双自由度的输入层面控制在三维器件上远远不够完成对面内应变的调控。

图 3.6 交叉棍状设计仿真结果图
a. 采用框形压电晶体的应变分布。b. 采用交叉形压电晶体的应变分布。

为了增大输入自由度即施加电势面的个数，由图 3.6.a的优秀应变分布启发，

设计采用图 3.6.b的交叉棍状压电晶体设计。相较于之前的阵列设计，这种结构

增加了侧面电势的区域划分，在保留图 3.6.a中心较好的位移梯度场的同时完成

了顶面多个区域的控制。

在横竖矩形的交叉处，我们由仿真结果可以看出这里具有别于其他区域的

应变极值分布。通过改变上下电压的相对大小，我们可以十分简单的控制应变极

值所处的位置与具体的分布形状。同时，由于横向电压的控制加入，理论上我们

也可以通过调整极值所在行的左右电势大小来改变横向的分布状态。在有限元

仿真软件中使用“参数化扫描”选项，对上下左右四个电压进行各自等步长区间

扫描，仿真结果也证实了上述控制面内应变形状的理论。

第三节 压电阵列顶层应变控制优化

上一节中，我们完成了基础压电阵列的设计，最终得到的交叉棍状压电晶体

可以初步完成对区域应变的控制。这一节中，我们将从单个交叉十字开始，对上

层面内应变的控制与十字矩形相对尺寸的大小进行优化，并逐步添加横纵支数

完成对最终压电阵列单元的设计。

图 3.7展示了对 1x1十字交叉结构的扫描结果切片。通过控制上下左右四个

施加的电压，我们可以较为精确的控制交叉区域的极值点区域分布与其形状。值
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图 3.7 十字交叉结构的应变分布图
a-c. 扫描四端口电压得到的十字交叉结构应变分布变化。d. 改变相对尺寸后的应变分布。

得一提的是，在图 3.7.c中，我们取上下电压为相同值，左右电压与上下电压各

相差一个正负差值，这种电势施加造成的应变分布较为有趣，基本符合我们对四

个拐角处产生 SPE的应变需求。

同时，在图 3.7中我们对十字交叉结构的相对大小做了扫描。仿真结果发现，

当各支的宽度较小时，应变将会如图 3.7.d 所示产生极值点与极值区域的融合，

当我们需要一个较大的 SPE点位时，这种应变分布将对调控十分有效。当各支

的宽度较大时，由于四角产生的应变极值点分离较远，此时的应变分布更接近

图 3.7.c所示，当我们需要一个面上的 SPE阵列时，这种等距排布的面内应变极

大值点将较好的对不同点位的单层材料能带进行相同面内应变的调制。

在对 1x1的十字交叉结构完成电压扫描后，为了验证此种设计应用在阵列

后的可行性，我们在有限元计算软件中逐步增加纵横的交叉支数，重新完成建模

并参数化扫描各端口电压，图 3.8.a-f展示了部分扫描结果。如图 3.8.a所示，从

1x3结构开始，当我们在二维平面内的上下端口施加相同电压，左右端口施加正

负同差值的电压时，应变极大值点会出现在电压降最大的拐角处同时具有上下

的对称性。在最中心的交叉点处，由于其举例左右的偏压端口距离较远，同时受

到了相邻端口的同电压影响，此处的局部应变极大值点处的面内应变绝对值相

较于两侧明显偏小。但是由于二维材料中缺陷态的位置不确定性，我们仍可以利

用不同应变的调制效果，对上层材料可能出现的 SPE位置进行导带能量的改变。

图 3.8.b中展示的 2x2结构形成的四个交叉区域模型，是无限压电阵列的一

个基本重复单元。由于这种结构的中心对称性，我们可以固定左右电压，仅通过

对上下各两个端口的电压值进行扫描。这种情况下，扫描得到的结果图 3.8.c进

行简单的中心 90度旋转，即可得到在四个交叉点位中任意需要的应变极值点分
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图 3.8 不同支数交叉结构的应变分布图

a. 1x3结构的特殊电压应变分布。b-c. 2x2结构的特殊电压应变分布。d-f. 3x3结构的特殊
电压应变分布。

布。图 3.8.d-f为 2x3的单元扫描结果。与 1x3和 2x2的扫描结论类似，在逐步扩

展结构支数的过程中这种设计同时增加了电压施加的自由度，保证了对增长的

交叉点处应变极大值区域的面内应变分布调控。

图 3.9 3x3结构重复单元三维渲染图，上层单原子层覆盖在交叉结构

在上述的逐步扫描与优化后，我们建模了图 3.9中展示的 3x3交叉结构应变

阵列单元，并在上层加入了单层 TMDs材料作为面内应变由压电材料顶层传输

到目标材料底层后的分布模拟。该结构的平面尺寸如图 A.3.a所示，整个阵列重

复单元的有限元计算模型与三维尺寸如图 A.3.b所示。
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图 3.10 3x3交叉结构压电阵列单元的应变分布图
a-b. 阵列单元的顶层二维材料扫描应变分布。c. 阵列单元的压电材料扫描应变分布。d. 3x3
阵列单元的压电材料扫描电场分布。

图 3.10展示了最终阵列单元的模拟结果。通过图 3.10.a与图 3.10.b的对比

我们不难发现，3x3的结构下我们仍能通过简单的端口电压调控产生不同交叉位

点处的应变极大值，而且这些面内应变可以很好的传递到顶部单层 TMDs材料

的内部，最终产生其缺陷态的能带移动从而实现位点处的 SPE。基于上下左右共

18个端口的可控性，我们预测并通过有限元计算软件的参数化扫描功能证实了

顶层材料应变分布基于电压的完全可控性。

根据以上结果，最终我们完成了 3x3交叉结构压电阵列单元的模型设计与

顶层的应变控制优化。从 1x1十字结构的四端口电压扫描开始，到 3x3的十二端

口电压扫描，按步长连续变化的各端电压组合影响了面内应变的最终分布。我们

也通过对各支相对尺寸的扫描完成了最终的几何参数优化，在获得面内应变最

大值的同时保留对应变分布的可控性。

第四节 面内应变分析

上一节中，我们完成了对最终阵列单元的设计与电压扫描，证实了其控制上

层面内应变的可行性。本小节中，我们将在这个阵列单元的基础上实现上位替代

1x1-2x3阵列的功能。同时，我们将对应变极大值区域的具体应变性质进行分析

（加上电场分布），在于参考文献中应变控制 SPE工作对应的同时最终验证设计

控制 SPE的能力 [50-51]。

在器件的实际使用过程中，由于单层 TMDs材料的机械剥离制备较为随机

且尺寸相对较小（如图 2.1.a所示），3x3的 9个交叉点区域可能无法被完全覆盖。

此时我们需要对整个器件进行部分调控，仅控制需要的应变点区域（剩余区域的

应变分布不会影响上层材料，则可以忽略）。
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图 3.11 3x3结构上位替代应变调控图

a. 右侧 1x3区域的应变调控。b-c. 右上 2x2区域的应变调控。d. 中上 2x3区域的应变调控。

图 3.11中，我们从 3x3的右侧 1x3部分开始控制，通过保持其他端口不变

扫描 1x3相邻的 5个端口电压，我们可以实现如图示的应变分布控制，此时的应

变分布适用于单层 TMDs中两个全同区域的高梯度应变 SPE激活与中间区域的

大范围低梯度应变 SPE激活。图 3.11.b-c展示了我们对右上角 2x2部分的单独控

制，任意交叉区域无论是需要基于极值点的大梯度的面内应变还是以四个极值

点区域融合的低梯度高绝对值面内应变，我们均可以通过改变 2x2区域对应的 8

个端口电压来实现。同理，在 2x3的区域中我们也可以对各个交叉区域进行单独

的应变控制。从左部开始的四点全同，到中部的单极值点乃至右侧的双极值点，

我们都可以通过 3x3压电阵列的基础实现准确的位点选择与形状控制。

以上的模拟思路均基于“压电材料的应变与电压强相关”这一由式（1.9）得

出的结论。为了了解具体施加的端口电压与得到的面内应变分布之间的关系，我

们参考图 3.2来比较 3x3的结构下压电材料体内电势梯度即电场与顶层应变的关
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系。

图 3.12 应变极值点全同时的面内应变分布与电场强度分布图
a. 3x3结构中极值点全同分布。b. 应变极值点全同情况下的电场强度分布。

取模拟中最为特殊但实用的情况进行分析，此时各交叉点处的四角应变极

值与分布在图 3.12.a上均为全同。相应的，画出图 3.12.b的电场强度分布图后我

们可以发现，在水平方向电场强度的极大值处，面内应变也会存在极大值。但

是，由于电场强度的标量性，在交叉区域中和水平方向的支杆处电场强度的值仍

相对较大，但此时面内应变相对极小。这是由于面内应变存在方向性，在二维平

面上当两股相反方向的面内应变相遇时，产生的面内合应变为二者的矢量叠加，

这时的位移会相应转移到 z轴方向上。

图 3.13 结构单元边缘与其电场强度-面内应变大小关系图
a. 3x3结构压电阵列边缘取值示意图。b. 相同位置处边缘上的电场强度与面内应变大小关
系。

在面内应变模拟结果的所有分析后，我们可以沿图 3.13.a 中压电材料的边

缘进行更加准确的数值比较分析。在图 3.13.a中深蓝色曲线的相对轴长为 x轴，

将曲线上的相应电场强度与面内应变大小归一化后画在同一坐标系内。图 3.13.b
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中绿色曲线代表的电场强度显然具有六个极值点，这与图 3.12.b中的面内结果

对应；蓝色曲线代表的面内应变大小在基本趋势上与电场强度相符，但在具体曲

线内由于附近相反方向的应变抵消，最终的边缘应变曲线出现了与电场强度不

同的十二个极值点。

在完成了对模拟结果的原理分析后，我们在此可以得出电压能够较为准确

的调控 3x3压电阵列单元应变的结论，但同时最终的应变设计中我们也需要考

虑不同方向应变抵消的效果。通过类比参考文献中类似应变大小分布与梯度分

布的情况（类似图 2.1的结构），同时对上层二维材料的内部应变进行仿真分析，

我们也能得出最终的推论：通过控制 3x3压电阵列单元端口电压大小，我们可以

实现调控上层二维材料的能带结构，最终实现二维材料中缺陷态位点的 SPE确

定性产生。

第五节 基于神经网络的应变-电压控制

经过以上的仿真模拟与原理分析，我们可以通过电压调控应变进而产生

SPE。为了实现工程上的便利与最终器件的实用性，本节计划通过采用神经网

络这一有力工具建立电压-应变这一非线性映射模型，最终实现给定特定位点所

需应变值的大小，反向推算出各端口所需施加电压的功能。

首先，为了逐步搭建训练数据集，我们采用 python输出扫描过程中的参数

列表即电压组合，之后通过数据分析软件与有限元计算软件的耦合接口正确提

取出所需点位的应变大小。

图 3.14 交叉区域基本单元的极值点位置示意图

在一个应变分布基本单元中，我们研究的应变极值点为图 3.14中所示的点
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1-4，所对应的电压也为从左侧端口开始计数的 𝑉1到 𝑉4。训练模型数据集的参数

空间中，我们的输入可以表示为 𝑽 = [𝑉1, 𝑉2, 𝑉3, 𝑉4]，对应的输出为有限元软件
计算出的这四个点处的面内应变大小 𝝐 = [𝜖1, 𝜖2, 𝜖3, 𝜖4]。
参数扫描时我们取 𝑉𝑖 = 𝑟𝑎𝑛𝑔𝑒(0, 10, 100)，即对于每个端口有 11个不同取值，

此时的总情况数为 114 = 14641个。在人工筛选去除仿真结果较差的点位后，我
们最终使用了大小为 14600组数据的电压-应变数据集，总数据集按 9:1划分训

练集与测试集，并采用滑动窗口策略提升时序数据的泛化能力。

在神经网络模型的隐藏层方面，我们通过网格搜索法对拓扑结构参数进行

优化并最终确定了 256-512-256网格架构。超参数优化采用贝叶斯搜索算法得出，

确定了学习率为1×10−4，批量尺寸为 64，神经元 dropout概率为 0.1。以上参数优

化后，我们参考文献选择 ReLU激活函数保证梯度传播稳定性并使用 200次的早

停机制监测验证损失 [52]。最终我们基于 1x1的数据集训练出了 testloss=3.7×10−4

的较好模型，较低的测试集 loss代表着训练后模型对我们所需应变-电压这一映

射的较好模拟。

完成模型的训练后，为了证实其工程方面的可用性，我们通过输入一组新应

变分布来得到模型预测的电压阵列，再将这个模型输出的电压阵列放入有限元

计算软件中仿真，最后将仿真结果与我们所需的应变阵列进行比较。模型输出与

仿真结果比较如下：

表 3.1 各取值点的目标应变与最终模拟应变比较

取值点坐标 目标应变 (%) 预测电压 (V) 模拟应变结果 (%) 相对误差

(0.6,0.4) 0.100 42.86 0.103 3.0%

(0.6,-0.4) 0.110 60.00 0.117 6.3%

(-0.6,0.4) 0.090 39.71 0.095 5.6%

(-0.6,-0.4) 0.100 64.33 0.102 2.0%

训练后的神经网络模型在新数据输入后，输出的预测绝对误差为 0.31%，在

这个模型误差基础上我们的应变模拟结果平均相对误差为 4.2%，处于可接受范

围中。这个误差中包含了两次仿真时有限元软件划分网格的误差与全局计算的

误差，同时由于应变矩阵与电压矩阵的非线性且非单一映射关系，在模型训练中

也会出现与仿真结果不相符的数值误差。但总体来说，我们的神经网络模型较好

的完成了对应变-电压的可编程化预测调控。
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第四章 总结与展望

第一节 工作总结

量子信息技术的高速发展对单光子源提出了日益严苛的要求，同时传统固

态单光子源在可扩展性和可控性方面面临显著挑战，尤其在实现精准的光子能

量调控方面缺乏行之有效的工程化手段。基于二维材料的单光子发射为解决这

一难题提供了新思路，二维材料如过渡金属二硫化物，由于其出色的可拉伸性和

可调控的能带结构显示出独特的优势。理论研究表明，通过施加的面内各向异性

应变，可诱导二维材料产生波长精确可控的单光子发射，同时这种片上的单光子

源可以很好的被面内量子光子学器件使用。通过密度泛函计算和能带模型的结

合，研究者们深入了分析应变调控光子能量的机制与相应理论，同时这也催生出

了纳米柱和预褶皱这类对二维材料固定面内应变的添加。

本工作首先完成了实验制备单层 TMDs材料，之后通过拉曼光谱与光致发

光光谱验证纳米柱预应变调节下单层 TMDs材料内的缺陷态 SPE。在对压电阵

列的力电耦合性质进行理论分析后，本工作通过有限元计算软件建模并仿真块

状压电阵列应变以证实上述理论，并逐步完成了压电阵列 3x3交叉重复单元的

设计与面内应变优化，最后利用神经网络模型完成了应变-电压这一非线性映射

的训练与预测，证实了所设计结构可以通过电压调控上层应变分布进而完成对

能带结构与缺陷态位点 SPE的激活这一结论。预测结果的低误差与高可控性表

明了该技术的巨大应用价值，为未来各种二维材料的编程化面内应变调控打下

了理论与模拟结果的基础。

第二节 下一步展望

基于上述工作，我们还可以继续从以下几个方面继续开展研究：

1. 细化模型网格，优化神经网络算法：在神经网络模型的训练中，初始的总

数据集对预测结果的影响较大，而在有限元计算软件中，给定点的数值是由此点

所在的网格区域确定的。在本工作中为了加快对电压的扫描速度，我们使用了较

大的网格以得到较小的总模型自由度，这会影响整个仿真过程与最后所取点位

应变数值的准确性。为了解决此问题，我们可以在加大硬件算力的同时细化模型

网格划分以得到更准确的面内应变数值，进而优化最后的应变相对误差。同时，
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为了在工程方面更好应用，我们也需要增加应变点与电压调控的自由度个数，以

得到更准确的应变形状输入，这也要求我们对相应的神经网络模型进行进一步

的拓扑参数优化。

2. 加入真实电极的影响，使用 DFT计算能带：在本工作的仿真模型中，压

电材料侧面端口电势是由软件中的边界条件预设直接施加的，在压电材料变形

前后均不发生相对变化。但在实际器件使用过程中，我们需要在侧面贴片电极

来实现恒定电压的输入，此时压电材料端口处的电势分布将会受到自身形变而

电极保持不变的影响。为此，我们可以通过在仿真软件模型中添加电极，即在侧

面贴片薄膜电极同时加入边界条件来更好的拟合真实情况下的电势分布。同时，

为了准确预估二维材料的 SPE受到面内应变的程度，我们可以使用 DFT通过第

一性原理计算来完成对上层材料缺陷态附近的电子结构模拟和应变响应。

3. 将压电阵列制作为器件，并进行实际的光学电学性能测试：本工作第二

章完成了对单层 TMDs材料的制备与 SPE测试，证实了二维材料高纯度的单光

子发射，第三章设计并模拟了相应的电压调控应变器件。未来我们计划将以上

的 3x3阵列单元进行扩展，在满足基底和上层材料的基本尺寸要求下通过刻蚀或

沉积制造可以使用的压电器件。在完成侧面电极贴片与上层二维材料转移粘合

后，我们可以根据光谱测量结果实现真正的电压-应变测试最终获得相应的 SPE

调控。
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附录 A 补充材料

图 A.1 单层WSe2中空位缺陷成像与高度扫描结果图
a. Se空位缺陷 STM成像结果图。b. 缺陷位点附近的顶层平面高度大小。

图 A.2 DFT计算的单层WSe2能带图
a.具有 Se空位的单层WSe2展开能带结构。b.纯净单层WSe2的能带结构。

图 A.3 3x3阵列重复单元的二维与三维尺寸图
a. 结构的平面尺寸图。b. 阵列重复单元建模的立体尺寸图。
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