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摘要　石墨烯在太赫兹波段的优异性质,使其在太赫兹源、太赫兹探测和太赫兹调控三个方面都具备广阔的应用

前景.主要对石墨烯在太赫兹波段的性质及石墨烯基太赫兹器件的相关研究进行了综述,并对石墨烯在太赫兹波

段的应用前景进行了展望.在石墨烯太赫兹波段性质方面,主要介绍了石墨烯的电导模型、静态和超快光谱响应

特性,以及表面太赫兹波辐射特性.在石墨烯基太赫兹器件方面,主要综述了基于光、电、磁调控的太赫兹主动器

件,石墨烯基超材料的太赫兹调制器,基于阻抗匹配的减反射调控器件,以及可调太赫兹源器件的最新研究进展.
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１　引　　言

太赫兹波介于微波和远红外(IR)波段之间,长
期以来被作为电磁波谱中的一个研究“空隙”.２０
世纪８０年代后期至今,超快光电技术的成熟推动了

太赫兹技术的发展,一些里程碑式的器件与技术(超
快光开关、光整流、光电导天线、自由空间电光取样

等)进一步推动了太赫兹时域光谱与太赫兹成像系

统的研究,使太赫兹技术在生产过程与质量控制、医
疗诊断、生化分析、安检成像、物质特性检测、雷达与

短距离涉密通信等多个领域展现出了良好的应用潜

力[１Ｇ２].从科学研究角度来讲,目前太赫兹时域光谱

及成像系统、光抽运Ｇ太赫兹探测超快系统以及太赫

兹表面发射光谱系统等正在普及化,为研究材料的

静态及超快载流子动力学、瞬态光电流等特性提供

了稳定、可靠的全新手段.然而,从应用角度来看,
室温可用的小型、稳定、高效、廉价太赫兹源,探测与

调控器件仍然亟待研究,以满足性能优良、成本低、
稳定性高、操作简便等的实际应用需求.

２００４年,Novoselov等[３]在室温下获得了稳定

的石墨烯,推翻了人们以前普遍接受的“严格二维

晶体无法单独稳定存在”的传统凝聚态物理理论
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预言,对整个物理学科的发展产生了重大的影响.

AndreGeim 和 KonstantinNovoselov以其二维石

墨烯材料的开创性实验,共同获得了２０１０年诺贝

尔物理学奖.作为一种零带隙的半金属材料,石
墨烯具有独特的Dirac锥形能带结构与线性色散,
优良的力、热、光、电学性能,极高的载流子迁移

率,以及独特的输运性质[４Ｇ６].近年来,石墨烯在

场效应晶体管、液晶显示、纳米复合材料、光电探

测器、发光设备、微波晶体管、超快激光器、光伏电

池、传感及储能材料等很多领域展现出良好的应

用潜力[５,７].
单层石墨烯在可见Ｇ近红外波段的常数吸收系

数(２．３％)是由载流子带间跃迁决定的[７Ｇ８].而在太

赫兹波段,石墨烯的电导变为由载流子带内跃迁主

导,吸收得到极大提高[９Ｇ１０].由于太赫兹波频率较

低,石墨烯的太赫兹电导在很宽的波段内都近似等

于石墨烯的直流电导,表现出宽波段应用前景[１１Ｇ１２].
基于石墨烯的双极电场效应,电子和空穴可以在栅

压作用下被连续调节,因此可以实现对太赫兹波的

主动调控,从而可与现行大多数光电技术实现良好

匹配[５,１１].光照、磁场、层数堆叠、化学掺杂、退火等

方法也被证明可以调控石墨烯的太赫兹电导,为石

墨烯基太赫兹调控器件的设计提供了基础[１０,１３Ｇ１５].
此外,结构化的石墨烯还具有卓越的等离子体效应,
石墨烯与金属超材料结合以及基于石墨烯自身结构

化制作超材料的方法,都可以成为新型太赫兹器件

的构建基础[１６Ｇ１７].最近,石墨烯还被证明可以在超

快激光激发下辐射太赫兹波,通过石墨烯与半导体

界面异质结的设计还可以进一步实现太赫兹辐射的

主动可调[１８Ｇ１９].本文从石墨烯的太赫兹波段性质出

发,首先介绍石墨烯的光电导模型、静态与超快响应

特性,以及表面太赫兹波辐射特性,再从石墨烯基器

件方面综述基于光、电、磁调控的太赫兹主动器件,
石墨烯基超材料的太赫兹调制器,基于阻抗匹配的

减反射调控器件,以及可调太赫兹源器件的国内外

最新研究进展,并对石墨烯在太赫兹波段的应用前

景进行了展望.

２　石墨烯太赫兹波段性质

从理论上给出石墨烯的光电导Kubo模型与在

太赫兹波段的简化Drude模型,从实验上介绍基于

太赫兹时域光谱、光抽运Ｇ太赫兹探测超快光谱与太

赫兹表面发射谱研究的石墨烯静态光谱响应特性、
超快载流子响应特性与表面太赫兹波辐射特性.

２．１　石墨烯太赫兹电导理论

石墨烯是只有单原子层厚度的准二维材料,对
石墨烯电导的研究,一般指的是对薄层电导(定义为

电导率与厚度的乘积)的研究.本文提到的石墨烯

光电导与太赫兹电导,全部都是薄层电导.根据

Kubo模型,石墨烯的光电导可以表示为[２０Ｇ２２]

σ(ω,μc,Γ,T)＝
ie２(ω＋i２Γ)
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式中:ω 为光频率;μc 为化学势(费米能级EF);Γ 为

载流子散射率(载流子寿命τ的倒数);T 为温度;e
为电子 电 量;h－ 为 归 一 化 普 朗 克 常 数;fd(ε)＝
{exp[(ε－μc)/kBT]＋１}－１为费米Ｇ狄拉克分布;ε
为电子能量;kB 为玻尔兹曼常数.在没有外加磁场

的情况下,该电导是各向同性的.
如图１(a)所示,石墨烯的费米能级可以随掺杂

的变化而变化.费米能级位于 Dirac点时为非掺

杂,位于价带时为空穴掺杂,位于导带时为电子掺

杂.光照可以引起石墨烯中载流子的带内跃迁和带

间跃迁.(１)式中,第一项是由带内跃迁决定的,第
二项是由带间跃迁决定的.

首先,假设 μc ≫kBT,对(１)式中的第二项(带
间跃迁项)进行数学求解,可以得到带间电导为

σinter(ω,μc,Γ,０)≈－
ie２
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２μc＋(ω＋i２Γ)h－
é

ë
êê

ù

û
úú .

(２)
当入射光子能量h－ω≫２μc 时,(２)式可以近似为一

个常数πe２/２h－[图１(b)].因此,单层石墨烯在可见、
近红外光学波段表现出约为２．３％的恒定吸收系数.

对(１)式的第一项(带内跃迁项)进行数学求解,
可以得到带内电导为

σintra(ω,μc,Γ,T)＝

－
ie２kBT
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在太赫兹波段,带间跃迁因入射光子能量不足而被

禁止,带内跃迁占主导作用.室温条件下,(３)式可

以进一步简化为Drude电导形式[２３]:

σintra(ω,μc,Γ)＝
ie２ μc

πh－２(ω＋iΓ)
. (４)

(４)式 中 费 米 能 级 与 载 流 子 浓 度 的 关 系 为
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μc＝±h－vF(π N )１/２[４],正号代表费米能级上移

(电子掺杂),负号代表费米能级下移(空穴掺杂),

vF 为费米速度,N 为载流子浓度.当载流子浓度较

高(μc ≫kBT)时,太赫兹电导为(４)式的实部形

式,可以写为[２４]

σintra(ω,μc,Γ)≈
e２ μc

πh－２(ω２/Γ＋Γ)
. (５)

　　另外,石墨烯的直流电导可以表示为σDC(μc,

Γ)＝e２ μc /h－２.与红外和可见光波段相比,在低

频太赫兹波段(ω/Γ≪１),石墨烯的太赫兹电导随频

率的变化很小[图１(b)],数值上与直流电导近

似[１０Ｇ１１].与直流电导一样,石墨烯的太赫兹电导随

费米能级和载流子散射率的变化而变化.室温下,
载流子散射率主要取决于材料的质量,而费米能级

则可以通过电场[１１,２４]、光照[１５,２５]、磁场[１４,２６]、化学掺

杂[１３,２７]、热退火[２８]等手段实现调谐.因此,石墨烯

的太赫兹电导具有可调节性,这为其在太赫兹波段

的调控应用提供了基础.

图１ 石墨烯的光电导.(a)不同掺杂程度石墨烯的能带与载流子跃迁

(带内跃迁以空穴掺杂情况为例)示意图;(b)单层石墨烯在频谱段的光电导实部[２９]

Fig敭１ Photoconductivityofgraphene敭 a Illustrationofgrapheneenergybandsunderdifferentdopinglevelsandcarrier
transitionswithintrabandtransitionsforholeＧdopedgrapheneasanexample  b realpartoffrequencyＧdependent

　　　　　　　　　　　　　　photoconductivityofsingleＧlayergraphene ２９ 

２．２　石墨烯太赫兹静态光谱特性

在太赫兹光谱测试中,石墨烯的单原子层厚度

远小于太赫兹波趋肤深度,可以被看作一层零厚度

的导电膜.对于太赫兹波正入射到介质iＧ石墨烯Ｇ
介质j 界面的模型,基于Fresnel定律,可将透、反
射系数表示为[１０,１４,３０]

tgra－ij ＝
２ni

ni＋nj ＋Z０σ(ω)
, (６)

rgra－ij ＝
ni－nj －Z０σ(ω)
ni＋nj ＋Z０σ(ω)

, (７)

式中:Z０＝３７７Ω为真空阻抗;ni 和nj 分别为入射

和透射介质的折射率;σ(ω)为石墨烯的太赫兹薄层

电导.实际测量中,因为石墨烯无法实现自支撑,需
要将其转移到太赫兹波段透明基底上.此时介质i
为空气,介质j为基底材料.为了消除基底内部反

射的影响,通常使用固定时域探测窗口对第一个透

射脉冲与参考基底做比较计算.此时,石墨烯的相

对振幅透射系数可以表示为

tgrap/sub＝
nair＋nsub

nair＋nsub＋Z０σ(ω)
, (８)

式 中:nair和nsub分别为空气和基底的折射率.由

(８)式可见,材料的太赫兹电导越大,其太赫兹波相

对透射率越低.
在实验中,为了研究石墨烯的太赫兹光谱特性,

需要大于光斑面积的高质量样品[１０].目前制备石

墨烯的方法有多种,例如:机械剥离法、化学气相沉

积法(CVD)、还原氧化法和液相剥离法等[３,５].其

中,机械剥离的石墨烯具有最佳的光电质量,但是因

为其尺寸远小于太赫兹光斑,很难在太赫兹光谱测

试领域得到应用.CVD法制备的石墨烯面积大、质
量高[３１Ｇ３２],在太赫兹波段研究中应用最广泛.多个

研究组利用太赫兹时域光谱及成像系统对CVD石

墨烯 进 行 了 测 试,取 得 了 宽 太 赫 兹 波 段(０．１~
２．５THz)范围内很平、无特征吸收的透射响应结

果[１２,２４,３０,３３].四探针测试的石墨烯直流电导与太赫

兹电导可以较好地吻合,证实石墨烯的太赫兹电导

符合带内跃迁决定的Drude模型,具有宽波段应用

前景.２０１２年,Maeng等[２４]利用类场效应管结构

给CVD石墨烯加栅压,并进行了时域光谱研究,进
一步证明了石墨烯中的电子和空穴浓度在双极电场

效应作用下可以连续变化,费米能级调控下的太赫

兹响应服从Drude模型.
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图２ 实验中不同情况下石墨烯的太赫兹相对透射率.(a)不同生长温度未掺杂石墨烯;(b)不同生长温度化学掺杂石墨

烯[２７];(c)具有不同堆叠层数的石墨烯[１３];(d)原位氮掺杂不同浓度石墨烯[３８];(e)不同还原温度的氧化石墨烯膜;

　　　　　　　　　　　　　　　(f)不同抽滤体积(厚度)的还原氧化石墨烯膜[４０]

Fig敭２ Terahertzrelativetransmittanceofgrapheneunderdifferentconditionsinexperiment敭 a Undopedgrapheneunder

differentgrowthtemperatures  b chemicaldopedgrapheneunderdifferentgrowthtemperatures ２７   c graphene

withdifferentstackinglayers １３   d nitrogendoped NＧdoped grapheneunderdifferentdopingconcentrations ３８  

 e grapheneoxidefilmsunderdifferentreductiontemperatures  f reducedgrapheneoxide rGO underdifferent

　　　　　　　　　　　　　　　　　filtrationvolumes filmthickness  ４０ 

　　２０１３年,本课题组利用太赫兹时域光谱研究了

常压CVD石墨烯中的氢气动力学、生长温度、化学

掺杂等条件对材料太赫兹电导的影响[２７,３４Ｇ３５].如图

２(a)所示,通过改变生长温度,石墨烯在太赫兹波段

的相对透射率发生变化.Raman光谱和透射电镜

(TEM)结果表明,在８５０~１０００℃区间,随着生长

温度的提高,石墨烯结晶质量提高.然而,在温度为

１０３０℃时,样品质量反而下降.高质量样品中载流

子的散射率更低,升高太赫兹电导,则对应的透射率

降低.图２(b)是对上述样品进行硝酸浸泡化学掺

杂后的结果.石墨烯吸附了硝酸根后,其电子转移

到了硝酸根上而变为空穴掺杂,费米面下降,对应载

流子浓度上升[３６].因此,经化学掺杂后,相同生长

温度石墨烯的太赫兹电导升高,透射率降低.这些

结果证明了石墨烯质量、掺杂对太赫兹电导的重要

影响.

２０１４年,本课题组通过多次转移的方法获得了

不同层数随机堆叠的CVD石墨烯,并研究了其太

赫兹光谱特性[１０,１３,３７].如图２(c)所示,随着石墨烯

堆叠层数的增加,其透射率下降,对应太赫兹电导升

高.通过建立多层介质传输物理模型进行了理论计

算,并与实验结果进行对比,证明随机堆叠的多层石

墨烯中层与层间的电子耦合对太赫兹电导的影响可

以忽略.该特性在太赫兹波段应用中很有意义,因
为单层石墨烯的响应往往不足,随机堆叠可以在保

留单层石墨烯电导特性的基础上拓宽材料总太赫兹

电导的调谐范围.
另外,２０１３年,本课题组还研究了原位氮掺杂

０６１４０１１Ｇ４



中　　　国　　　激　　　光

石墨烯的太赫兹光谱响应特性[３８].零带隙特性是

限制石墨烯在电子领域应用的一个因素,原位掺杂

作为半导体行业中广泛应用的手段,也被用于一些

意图打开石墨烯带隙的研究中[３９].通过常压CVD
方法,本课题组制备了不同掺杂程度的吡咯型氮掺

杂石墨烯,并使用太赫兹时域光谱进行了测试.如

图２(d)所示,三个掺杂后样品的太赫兹透射率远大

于非掺杂的石墨烯,并且透射率随掺杂程度的增大

而升高.该结果表明五元环的氮掺杂键破坏了石墨

烯的共轭π电子云,从而导致太赫兹电导大幅下降,
不利于石墨烯在太赫兹波段的应用.

除了上述CVD石墨烯,２０１５年,本课题组研究

了重要的石墨烯衍生材料———还原氧化石墨烯在太

赫兹波段的性质[４０].氧化法制备石墨烯具有产量

大、成本低的优点,在石墨烯的能源、力学与导热等

应用中使用广泛[７,４１].通过溶液途径制备了氧化石

墨烯分散液,采用抽滤法制备了大面积膜,并在氢Ｇ
氩混合气氛中进行了高温退火还原.如图２(e)所
示,随着还原温度的升高,太赫兹透射率由接近于１
降低到约０．４５.结合光电子能谱对样品含氧量的表

征结果证明,对于未还原的氧化石墨烯膜,含氧基团

的引入使其太赫兹电导极大地降低,因此氧化石墨

烯膜在太赫兹波段接近透明.而对于热还原后的样

品,随着还原温度的提高,含氧量大大降低,从而显

著提高了太赫兹电导.如图２(f)所示,样品的抽滤

体积(厚度)越大,太赫兹透射率越低,对应的太赫兹

电导越高.溶液途径制备方法可以实现大面积不规

则表面的廉价涂覆,在太赫兹反雷达涂层等潜在应

用中具有CVD石墨烯不具备的优势.

２．３　石墨烯太赫兹超快响应特性

利用光学抽运Ｇ太赫兹探测超快光谱,研究石墨

烯中的光激发载流子动力学特性.石墨烯中载流子

超快弛豫动力学机理的研究对基于石墨烯的光电器

件设计具有重要意义.实验中,首先得到无激发光

时经过石墨烯的太赫兹透射时域信号,如图３(a)所
示.太赫兹信号的峰值位置对太赫兹振幅的变化敏

感,太赫兹信号的零值位置则对太赫兹波形的相位

移动敏感.因此,将太赫兹信号分别固定在峰值和

零值位置,进行扫描时所得的超快信号分别对应于

光电导的实部和虚部,即石墨烯中自由载流子的吸

收特性和束缚载流子的动力学过程.如图３(b)所
示,纵轴ΔE 表示太赫兹电场的瞬时变化,其对应于

光电导实虚部的两条曲线在０．６７ps内分别达到了

正负方向的峰值位置,弛豫过程的时间常数不同.

根据双指数拟合结果,光电导实部曲线对应两个弛

豫过程的时间常数分别为τ１＝１．１９ps和τ２＝
４．５５ps;光电导虚部曲线对应的两个时间常数分别

为τ１＝０．０９ps和τ２＝４．１５ps.根据石墨烯中载流

子在太赫兹波段的特性,可得光电导实部曲线中初

始快速的弛豫过程是由于光激发后产生热载流子分

布的冷却过程,随后的慢过程是由电子Ｇ空穴复合引

起的.从光电导实部曲线可以看出太赫兹透射率在

抽运光激发石墨烯后增大,这对应于太赫兹光电导

的减小.石墨烯中光生太赫兹电导的减小和负光电

导现象已被多个研究组观察到[４２Ｇ４５],这是由于在光

电导实部中散射率Γ 的贡献远大于由费米能级决

定的Drude权重(D＝e２ μc /h－２),负光电导常出现

在高掺杂的石墨烯样品中.Frenzel等[４４]观察到当

用外加栅压调控载流子浓度时,石墨烯在电荷中性

点和高载流子浓度处分别出现太赫兹光电导正值和

负值.此外,载流子倍增和瞬态光学增益等多种动

力学现象也都在实验中被观察到[４６Ｇ４８].在石墨烯的

载流子超快过程中,费米能级重整化[４２,４９]、热载流

子非Drude响应[４２,４９Ｇ５０]以及材料的非线性太赫兹电

导[５１Ｇ５２]等都会对光生太赫兹电导产生影响.
基于以上研究,可将石墨烯太赫兹超快响应的

载流子动力学过程简要描述为[４５]:１)线性偏振超快

光脉冲照射在石墨烯上,激发载流子在高能级的各

向异性分布[５３];２)石墨烯中的载流子Ｇ载流子和载

流子Ｇ声子相互作用,使热载流子快速弛豫到一个各

向同性的热分布状态(约１５０fs)[４６,５３];３)能量被传

递到了晶格中,载流子逐渐冷却[５４].冷却过程中,
热化 的 载 流 子 首 先 发 射 高 能 量 光 学 声 子 (约

１００meV),时间在几百个飞秒以内.当载流子温度

低于光学声子能量时,冷却将通过发射低能量声学

声子(约４meV)继续进行,时间在几十个皮秒范

畴[４９,５５].有的研究认为缺陷引起的非弹性声学声

子也会影响该过程,时间在几个皮秒范畴[５６].
值得注意的是,石墨烯的超快响应现象会受到

样品质量、层数、掺杂、栅压以及外部条件等多重因

素的影响[４５,５０,５７Ｇ５８].这是由于石墨烯中的载流子Ｇ
载流子散射、载流子Ｇ声子散射等主要的动力学过程

与载流子浓度、费米能级、缺陷浓度等直接相关,而
这些参数可以通过掺杂、栅压、气体吸附等方法被有

效调控.当费米能级接近电中性点时,抽运光激发

可以引起导带载流子密度的增大和带间散射,此时

石墨烯对太赫兹波的吸收增强,透射率减小.这种

情况多出现在外延生长的石墨烯中,其载流子动力
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学过程与半导体材料类似[４４].在高费米能级的石

墨烯中,抽运光激发引起的载流子加热只会影响费

米能级附近的载流子分布,而不改变整个体系的载

流子密度,此时发生载流子的带内散射,且载流子散

射率的增大会引起负太赫兹电导效应.这种情况多

出现在CVD法生长的高掺杂石墨烯中,其载流子

动力学过程与金属材料类似[４４].低掺杂石墨烯中

热载流子的冷却由电子Ｇ声子散射主导,因此载流

子Ｇ声学声子散射直接依赖于石墨烯的质量和无序

程度.以CVD法生长石墨烯为例,其支撑基底、电
荷杂质、样品褶皱与破裂等因素可增大石墨烯的无

序程 度,从 而 为 载 流 子 冷 却 提 供 更 多 的 弛 豫 通

道[４５].石墨烯的层数增加会引起超快特性的变化,
例如:在双层石墨烯中,需要考虑结构缺陷、位错线、
吸附原子等中性杂质引起的光生载流子的短程散

射,该散射率在单层石墨烯中几乎为零[５９].抽运光

频率和功率等外界条件也对石墨烯的超快特性有重

要影响,例如:当抽运光子能量小于石墨烯的光学声

子能量时,声学声子会参与到热化载流子的冷却过

程,导致载流子弛豫速度显著降低[６０].因此,不同

制备方法所得到的石墨烯或石墨烯基器件,在不同

实验条件下极易出现载流子超快过程的响应差异.

图３ 石墨烯的光学抽运Ｇ太赫兹探测光谱.(a)无抽运光时,石墨烯的太赫兹透射时域信号;
(b)太赫兹时域信号的抽运扫描结果,实线为弛豫过程的双指数拟合结果

Fig敭３ OpticalpumpＧTHzprobespectroscopyofgraphene敭 a THztimeＧdomaintransmissionsignalofgraphenewithout

pumppulse  b pumpscanningresultsofterahertztimeＧdomainsignal solidlinesindicatebiＧexponential
　　　　　　　　　　　　　　　　fittingresultsofrelaxationprocesses 

２．４　石墨烯太赫兹波辐射特性

石墨烯在较高的光抽运能量下,当载流子带内

跃迁时间远小于带间跃迁时间,可以实现粒子数反

转,从而作为激光增益介质受激辐射太赫兹波.早

期研究主要基于这种理论进行结构和设计上的优

化,以降低抽运能量并提高增益效率[６１Ｇ６３].然而,由
于载流子带内和带间动力学过程对实验条件的依赖

性很强,该方法的实现比较困难,且受限于可见Ｇ近
红外波段带间跃迁决定的２．３％的吸收系数,增益很

低.相关研究[１８,６４]表明:石墨烯可以在飞秒激光的

激发下直接产生太赫兹辐射.该方法的实验条件简

单、可重复性高,因此具有良好的发展潜力.超快激

光激发石墨烯产生太赫兹波的物理过程为:飞秒脉

冲斜入射在石墨烯面上,引起带间跃迁,产生了非对

称的瞬态电子和空穴分布,如图４(a)所示.图中h
为普朗克常数,ν 为光子频率,q∥ 为面内光子的动

量,kx和ky分别为石墨烯面内正交的x 和y 方向上

的波矢大小.接着,石墨烯面上会产生一个皮秒或

亚皮秒量级的瞬态光电流,该瞬态光电流向外辐射

出太赫兹波.由于石墨烯具有强的电声耦合和快的

动量弛豫,该瞬态光电流的产生被归结为光牵引效应

主导.Maysonnave等[１８]基于微扰方程求解了上述过

程中载流子的密度演化,模拟了太赫兹波的产生过

程.如图４(b)所示,上图中曲线表示实验测得的时

域与频域光谱,下图中曲线表示理论推算出的时域与

频域光谱,可见理论与实验结果吻合良好.此外,该
课题组预测石墨烯的太赫兹辐射谱在１５fs激光激发

下可以拓展到６０THz.Obraztsov等[６４]证实上述太

赫兹波产生机理主要基于光牵引过程,并得到太赫兹

辐射强度随石墨烯层数增多而下降的结论.
由于石墨烯只有单原子层厚度,光与物质的相

互作用弱,上述方法产生太赫兹波的强度仍然比较

弱.为了提高信号强度,２０１７年,本课题组采用表

面具有微结构的直立生长石墨烯(VGG)进行了测

试,其扫描电子显微(SEM)形貌如图４(c)所示[６５].
太赫兹表面发射光谱结果表明:相同激光激发条件

下(激发光功率P＝５０mW),VGG的太赫兹波辐

射强度比单层石墨烯提升了近１０倍[图４(d)].其

原因可以归结为材料内部多次反射引起的光与石墨

烯的相互作用增强.
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本课题组还研究了还原氧化石墨烯膜的太赫兹

波发射特性[６６].如图４(e)所示,随着石墨烯还原温

度的升高,辐射太赫兹波信号加强,这起因于材料中

sp２碳原子区域增加.如图４(f)所示,随着石墨烯膜

厚度的增加,产生太赫兹波的信号减弱,这起因于光

诱导横向瞬态电流被抑制.此外,本课题组还证明

还原氧化石墨烯辐射太赫兹波的机理同样是由光牵

引效应主导的.

图４ 石墨烯的太赫兹辐射特性.(a)左图:斜入射下,石墨烯产生的瞬态光生电子和空穴分布示意图;右上图:没有激发

光时,石墨烯中非平衡电子布居分布;右下图:斜入射激发下,石墨烯非平衡电子布居分布;(b)石墨烯产生的在时

域、频域内的太赫兹电场强度[１８];(c)VGG表面的SEM图;(d)石墨烯和VGG的太赫兹辐射光谱[６５];(e)还原氧化

石墨烯太赫兹信号频域积分强度随还原温度的变化;(f)还原氧化石墨烯太赫兹信号频域积分强度随抽滤体积(厚

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　度)的变化[６６]

Fig敭４ Terahertzemissionpropertiesofgraphene敭 a Left transientphotoＧinducedelectronandholedistributionsat
obliqueincidence topright nonequilibriumpopulationdistributionofelectronsingraphenewithoutpump bottom
right nonequilibriumelectronpopulationdistributionatobliqueincidence  b THzelectricfieldemittedby

grapheneattimeandfrequencydomains １８   c SEMofverticallygrowngraphene VGG surface  d THz

emissionspectraofgrapheneandVGG ６５   e integralintensitiesofTHzfrequencyamplitudesfromreduced

grapheneoxidevarywithdifferentreductiontemperatures  f integralintensitiesofTHzfrequencyamplitudes

　　　　　　　fromreducedgrapheneoxidevarywithdifferentfiltrationvolumes filmthickness  ６６ 

３　石墨烯基太赫兹器件

太赫兹技术的实用化进程,亟待新型器件的助

力.石墨烯在太赫兹波段的优异性质带来了良好的

器件应用潜力,涵盖太赫兹源、太赫兹探测和太赫兹

调控三个方面.
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３．１　基于电、光、磁调控的太赫兹主动器件

太赫兹调制器件指的是能够控制太赫兹波振

幅、相位和偏振等特性的功能结构或器件,是太赫兹

通信、成像、传感等系统的核心[６７].在前述多种改

变石墨烯太赫兹电导的手段中,电压、光照、磁场具

有对材料费米能级的调控性,因此具有广泛、灵活的

主动器件应用前景.
电控调制器件与现有太赫兹系统匹配良好,容

易实现.基于传统半导体二维电子气(如 GaAs/

AlGaAs异质结)的太赫兹器件并通过加栅压的手

段可改变载流子浓度,从而实现对宽波段太赫兹波

的调制,但是这样实现的调制深度不足.利用类似

的设计,２０１２年,SensaleＧRodriguez等[１１]制作并测

试了石墨烯/SiO２/pＧSi场效应管结构太赫兹透射调

制器,在室温下实现的调制深度为１５％,频率大于

６００GHz.同年,该课题组设计的反射调制器采用

金属电极作为基底反射层,调制深度可达６４％,损
耗小于２dB[６８].２０１３年,他们还将这种石墨烯电

控调制器制作成阵列并应用在太赫兹相机中,证明

其在太赫兹成像领域的广阔应用前景[６９].２０１４年,

Mao等[７０]将石墨烯场效应管结构透射调制器中的

SiO２介 质 层 替 换 为 Al２O３,得 到 的 调 制 深 度 为

２２％,调制速度为１７０kHz.为了进一步提升石墨

烯基器件的调制深度,一种常见的方法是将石墨烯

与金属超材料(或超表面)进行耦合,利用谐振或局

域电场增强效应,大幅提高器件在部分频段的调制

能力.作为本领域的一个研究热点,石墨烯基于超

材料的太赫兹应用将在３．２节中单独详述.此外,

２０１５年,Wu等[７１]提出一种上、下两层石墨烯之间

添加离子胶构成的“超级电容器”结构调制器,在

０．１~２．５THz宽波段实现了８３％的调制深度,其缺

点是 器 件 的 充 电 时 间 较 长,限 制 了 调 制 速 度;

Kakenov等[７２]也验证了基于５×５阵列的同类电容

器结构石墨烯太赫兹调制器,证明其可以在较低电

压下获得很大的调制深度,Shi等[７３]还提出一种将

石墨烯置于两层介质之间的器件设计方案,通过选

择合适的介质厚度和材料,可以实现７６％的调制

深度.
光驱动的硅调制器能够在宽太赫兹波段工作,

２０１２年,Weis等[１５]通过在其上表面覆盖石墨烯,制
作了 一 种 石 墨 烯/硅 光 驱 动 调 制 器,在 功 率 为

４０mW、波长为７５０nm抽运光照射下实现了６８％
的调制深度,该调制深度比硅调制器的高１８％.在

５００mW光照射下,调制深度可进一步达到９９％.

该调制器的机理被归结为:硅中大量光生载流子向

石墨烯中扩散,促使石墨烯太赫兹电导提高,增加了

器件的整体调制深度[２５].２０１４年,Wen等[７４]研究

了石墨烯/锗调制器在１５５０nm光抽运下的性能,
得到了８３％的宽波段调制深度和２００kHz的调制速

度.２０１９年,本课题组利用制作的石墨烯/硅器件在

５３２nm光抽运下实现了９３％的调制深度,该结果远

超过纯硅在该波长下１６％的调制深度[７５],其原理被

归结为石墨烯/硅界面的强异质结效应.２０１７年,本
课题组还研究了一种还原氧化石墨烯/明胶复合膜的

光控太赫兹波响应[７６],８００nm的光激发下材料在

１．９THz处的最大调制深度为３３．５％,并且调控引起

了长达数秒的响应时间,该现象起因于石墨烯与明胶

界面的载流子分离与复合慢过程.
电、光调制手段的联合应用被证明可以实现更

优的调制效果.２０１５年,Li等[７７]制作了一种光电

混合的太赫兹波透射调制器,其结构如图５(a)所
示.在５３２nm的光激发下,基底中产生了大量光

生载流子,电子向石墨烯中扩散直至达到平衡,形成

类“PN结”结构.从图５(b)中可见:正向偏压(Vg表

示偏压大小)下,由于载流子在石墨烯中无法积累,
太赫兹波透射受光抽运影响很小;反向偏压下,耗尽

层的厚度增加使得石墨烯中电子积累效果增强,器
件的最大调制深度随光抽运提高至８３％.

当偏振太赫兹波透射(或反射于)一个磁场中的

石墨烯时,时间反演对称性的破缺,会引起磁光

Faraday(或Kerr)效应,这不仅会引起太赫兹波的

强度变化,还会引起偏振旋转.２０１１年,Crassee
等[７８]证明单层石墨烯可以引起高达６．３°的Faraday
旋角,这源于载流子的回旋共振效应.２０１２年,他
们又证明了一个可以强烈影响石墨烯磁光响应与

Faraday旋转的太赫兹等离子体峰[７９].２０１３年,本
课题组依据石墨烯中的磁光等离子体现象,设计了

一种电、磁联合调控的石墨烯/SiO２/Si结构太赫兹

波调制器与隔离器,实现了对透射与反射太赫兹波

的振幅和偏振旋角的调控[１４,２６].如图５(c)、(d)所
示,该 器 件 在 １ THz下 实 现 的 电 调 制 深 度 为

１５．７％,磁调制深度为８．８％(图中T 和T′分别表示

太赫兹波穿过石墨烯器件的透射率和参考基底的透

射率,B 表示外加磁场强度,VCNP是石墨烯电中性点

的 电 压),法 拉 第 旋 角 (θF)为 ３．８°.２０１７ 年,

Poumirol等[８０]利用类似结构的器件研究了电控下

石墨烯中的磁光现象.然而,由于磁场条件较高,石
墨烯磁光调制的应用尚未实现.
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图５ 基于石墨烯的太赫兹主动器件.(a)石墨烯/Si调制器结构示意图;(b)栅压和光照联合调控下的器件时域透射

率[７７];(c)栅压和磁场联合调控下,石墨烯/SiO２/Si器件的消光率;(d)栅压和磁场联合调控下,石墨烯/SiO２/Si器件

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　的Faraday旋角[１４]

Fig敭５ Activeterahertzdevicesbasedongraphene敭 a Structuraldiagramofgraphene Simodulator  b timeＧdomain

transmissionofdeviceundercombinedregulationofgatevoltageandillumination ７７   c extinctionratioof

graphene SiO２ Sideviceundercombinedregulationofgatevoltageandmagneticfield  d Faradayrotationangle

　　　　　ofgraphene SiO２ Sideviceundercombinedregulationofgatevoltageandmagneticfield １４ 

３．２　石墨烯基于超材料的太赫兹调制器件

石墨烯基于超材料的太赫兹器件包括两类:石
墨烯结合金属超材料器件和石墨烯自身结构化超材

料器件.石墨烯结合金属超材料(或超表面),与其

产生的谐振或局域电场增强效应[８１]发生强耦合,从

而提升对太赫兹波的调控能力.２０１２年,Yan等[８２]

提出一种石墨烯与金属频率选择表面结构相结合的

调制器,在特定频段得到了接近１００％的调制深度,
同时衰减小于１５％.同年,Lee等[８３]通过将石墨烯

铺在六边形金属环共振结构上,制作了太赫兹波电

控调制器,在４００V的高栅压下实现了４７％的振幅

调制和３２°的相位调制.２０１３年,Lee等[８４]进一步

研究了这种器件的超快折射率调控特性.同年,

Valmorra等[８５]提出了一种石墨烯在开口环谐振结

构金属超材料上的太赫兹电控调制器,在１０．６V的

栅压下实现的调制深度为１１．５％.２０１４年,Gao
等[８６]将圆形金属环结构直接制作在石墨烯上,在

２０V栅压下实现了０．４THz处的５０％调制深度;

Degl′Innocenti等[８７]设计了一种基于金属开口环谐

振结构和石墨烯的反射栅控调制器,在很小的栅压

下(０．５V)即可获得１８％的调制深度.２０１５年,Shi
等[８８]将石墨烯与金属线栅结构超表面相结合,在

２V的栅压变化范围内,实现了由８３％到４３％的透

射率调控;Liang等[８９]将石墨烯与金属同心环线栅

结构相结合,并基于量子级联激光器太赫兹源实现

了接近１００％的调制深度以及大于１００MHz的调

制速度;Park等[９０]通过将石墨烯和２nm的金属光

阑相结合,实现了完美消光;Miao等[９１]将石墨烯与

方形金属周期阵列超表面相结合,在离子胶提供的

栅压下实现了大幅度的相位调制.２０１８年,石墨烯
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被用于金属超材料类电磁诱导透明的主动调控设

计,此时石墨烯需要覆盖在金属结构的特定谐振位

置而不是整个样品,以实现对电磁诱导透明窗口的

大幅度调控[９２].同年,Kindness等[９３]通过实验证

明这种调控可以实现.因此,通过设计金属结构,可
以提升石墨烯器件在特定方面(振幅、相位等)的调

控能力.然而,这种方法也会引起器件另一些特性

的下降(如有限的工作波段、响应速度、偏振等),因
此需要根据应用需求权衡设计.

石墨烯不仅可以与金属超材料结合,还可以通

过自身微结构化,实现对太赫兹波的直接调控.石

墨烯中的等离子体在太赫兹波段具有更强的光场束

缚与较低的损耗,且可通过改变载流子浓度对其进

行调控.２０１１年,Ju等[１６]利用离子胶给石墨烯周

期微条带超材料结构加栅压,证明石墨烯中的等离

子体频率可以达到太赫兹波段,并随载流子浓度

N１/４和微条带宽度 W１/２的变化而变化.２０１２年,

Yan等[９４]采用堆叠的石墨烯/绝缘层微盘结构研究

了光Ｇ等离子相互作用,证明等离子体频率随载流子

浓度、介质的介电常数、石墨烯/绝缘层层数、微盘尺

寸的变化而变化.２０１４年,Shen等[９５]对比了石墨

烯和金制作超材料的性能差别,提出一种多层的结

构化石墨烯太赫兹调制器,并通过计算得到７５％的

调制深度.２０１５年,Su等[９６]提出一种基于多层石

墨烯/MgF２的超材料结构,该结构可作为双频段的

太赫兹吸收体.同年,Fan等[９７]提出一种基于石墨

烯短条带阵列结构的太赫兹超表面,通过几何结构

的优化可以加强太赫兹吸收.２０１８年,Cao等[９８]设

计了一种栅压调控的堆叠石墨烯/绝缘层微条带结

构,证明其具有偏振调控的应用潜力.此外,基于石

墨烯结构化超材料的模拟工作还有很多,但是由于

实验中存在如材料质量不高、制作工艺差等问题,以
及受石墨烯本身响应度和等离子体效应的局限[９９],
该类设计在实验上尚需更多验证.值得注意的是,

２０１５年,Liu等[１００]将石墨烯微结构与金属超材料相

结合,设计并通过实验实现了一种石墨烯等离子体

与金属谐振联合调控的调制器件,拓宽了该类器件

的研究思路.
在石墨烯结合金属超材料的研究领域,２０１４

年,本课题组研究了石墨烯和氮掺杂石墨烯对金属

开口谐振环(SRR)结构的响应调控[１７].如图６(a)
所示,石墨烯被铺在SRR的表面.从图６(b)的频

域透射谱来看,SRR在０．４THz和１．２THz附近分

别表现出低频和高频两个振荡模式.在覆盖石墨烯

后,吸收峰趋于平缓,峰位发生红移.特别是在非谐

振区域(０．６~０．９THz),氮 掺 杂 石 墨 烯 引 起 了

１１．２％的吸收增强,而石墨烯引起了２９．０％的吸收

增强.通过建立一个引入石墨烯阻尼的经典振子模

型,对上述现象的机理进行了解释.
在石墨烯自身结构化超材料的研究领域,２０１６

年,本课题组还研究了一种石墨烯SRR对的等离子

体响应[１０１].如图６(c)所示,两个石墨烯SRR之间

有一定可调间距g(L 和h 为两个方向上的周期,a
为单个SRR的边长,w 为臂的宽度),在较小的特

定间隙下,光谱中出现了三个共振模式(分别为F１、

F２和F３).第二个共振模式是由石墨烯结构间的

磁诱导耦合引起的.从图６(d)可以看出,该模式受

石墨烯费米能级的调控,这表明暗模式也可以在石

墨烯超材料中被主动激发.２０１６年,本课题组还研

究了具有互补SRR结构的石墨烯超材料等离子体

响应,证明其表面等离子体基元谐振模式可以被堆

叠层数和费米能级调控[１０２].２０１７年,本课题组设

计了基于石墨烯的平面手性超材料[图６(e)]及其

互补型结构[１０３].如图６(f)所示,T＋－ 和T－＋ 分别

代表手性超材料结构的左旋圆偏振光和右旋圆偏振

光透射率转换项,F１~F４代表４个不同的共振模

式,可见该结构具有较好的圆偏振转换特性及较高

的非 对 称 透 射 率.其 中,圆 偏 振 转 换 效 率 达 到

３７．３３/λ,这个值可与金属设计的三维手性结构相比

拟[１０４].根据石墨烯的可调谐特性,通过改变费米

能级可将互补性手性超材料的透射率不对称性从

０．０４９％调谐到３．５０４％.

３．３　基于阻抗匹配的太赫兹波减反射调控器件

在可见、近红外波段,具有波长１/４光学厚度的

介质膜具有非常广泛的减反射应用背景.然而,由
于太赫兹波具有亚毫米波长和宽带特性,该方法不

宜使用.与此同时,随着太赫兹技术的迅速发展,实
际应用中对减反射的需求正与日俱增[１Ｇ２].特别是

在军事领域,宽带太赫兹雷达因其传载信息能力强、
抗干扰能力强、探测精度高、角度分辨率高的优点,
在战场侦察、目标识别与跟踪等方面展现出重要的

应用前景.然而,目前武器装备广泛采用的隐身技

术只是针对已有的微波雷达探测技术,难以防御宽

带太赫兹雷达的探测.太赫兹减反射器件可以用于

太赫兹隐身技术中,以对抗宽带太赫兹雷达,因此具

有重要的研究价值[１].另外,太赫兹减反射器件还

可以应用到太赫兹传输系统中,用于消除各组件(如
太赫兹源、探测器、调制器、分束器、色散光学元件和
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图６ 石墨烯基于超材料的太赫兹调制器件.(a)石墨烯/金属SRR示意图[１７];(b)石墨烯/SRR和氮掺杂石墨烯/SRR的

太赫兹相对透射率;(c)上图:石墨烯SRR对的结构,下图:透射率随太赫兹频率以及结构间隙的变化;(d)透射率以

及三个谐振模式随费米能级变化情况[１０１];(e)手性石墨烯超材料的结构示意;(f)左旋与右旋圆偏振太赫兹波的透

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　射率转换项[１０２]

Fig敭６ GrapheneＧbasedmetamaterialsforterahertzmodulators敭 a Schematicofgraphene metalSRR  b relativeTHz

transmissivityofgraphene SRRandNＧdopedgraphene SRR  １７   c top schematicofgrapheneSRRdimer 
bottom transmissivityversusterahertzfrequencyandstructuralclearance  d transmissivityandthreeresonance

modesvarywithdifferentFermienergies １０１   e schematicofchiralgrapheneＧmetamaterial  f conversion

　　　　　　　　　　transmissivityforleftandrightcircularpolarizedTHzwaves １０２ 

宽带透射窗口等)界面的反射波,并优化系统在太赫

兹通信、物质无损检测、成像等领域中的光谱分辨率

等参数[１０５].
本课题组在基于太赫兹波在石墨烯界面传输的

阻抗匹配原理设计减反射调控器件方面取得了一系

列进展[１３,２８,４０,７５].如(７)式所示,假设太赫兹波从光

密介质向光疏介质方向传播(ni＞nj),当石墨烯的

面电导满足σintra＝(ni－nj)/Z０ 时,满足阻抗匹配,

界面反射可被消除.根据石墨烯性质,其Drude电

导决定了宽波段的阻抗匹配效果,多种电导调控手

段使得阻抗匹配有望实现.如图７(a)所示,石墨烯

位于基底上,入射太赫兹波在基底内产生多次反射.
其中,太赫兹波在石墨烯界面的透反射系数分别为

tgra和rgra,在基底和空气界面的透反射系数分别为

ts和rs.由于光程的增加,这些反射波可以从时域

光 谱中区分.当基底/石墨烯/空气界面阻抗匹配
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图７ 太赫兹波在石墨烯/基底界面的阻抗匹配原理.(a)太赫兹波透射石墨烯/基底的传输示意图[１３];
(b)太赫兹时域光谱中,阻抗匹配后样品内部反射波的抑制表现

Fig敭７ Impedancematchingprincipleofterahertzwaveatgraphene substrateinterface敭 a SchematicofTHzpulse

propagatingthroughgraphene substrate １３   b reflectionsuppression withinsamplesforTHztimeＧdomain
　　　　　　　　　　　　　　　　spectraafterimpedancematching

(rgra＝０)时,以时域第二、三个透射脉冲为代表的内

部反射都将被抑制[图７(b)],因此频域的干涉也会

被消除.

２０１４年,本课题组使用太赫兹时域光谱验证了

石墨烯的阻抗匹配现象[１３].采用多层随机堆叠和

化学掺杂手段改变石墨烯电导,采用与图７(a)类似

的正透射测试.图８(a)和(b)分别是以石英和硅为

基底时,时域前两个透射脉冲的相对透射率随石墨

烯层数增长的变化情况.第二个脉冲透射率随石墨

烯层数的增长表现为先下降后上升的过程,最小值

处表示阻抗匹配,上升过程表示内部反射发生p相

位反转.在石英上,３层石墨烯基本实现阻抗匹配.
在高阻硅上,由于基底折射率较高,对石墨烯进行化

学掺杂以提高载流子浓度和太赫兹电导,这时５层

样品实现了阻抗匹配.理论模拟与实验结果吻合良

好,通过计算得到石墨烯费米能级EF由掺杂前的

－０．１１eV变为掺杂后的－０．２５eV.

２０１６年,本课题组利用具有角分辨功能的反射

太赫兹时域光谱系统研究了上述堆叠多层石墨烯在

不同入射角度时的阻抗匹配变化规律[２８].经过热

退火处理,可消除石墨烯掺杂影响,将石墨烯放置于

石英基底上,背对太赫兹波入射方向测试反射时的

时域前两个脉冲.当入射角和反射角分别为θi 和

θj 时,计算得到石墨烯界面的透反射系数分别为

tgra－ij ＝
２cosθini

cosθjni＋cosθinj ＋cosθicosθjZ０σ
,

(９)

rgra－ij ＝
cosθjni－cosθinj －cosθicosθjZ０σ
cosθjni＋cosθinj ＋cosθicosθjZ０σ

.

(１０)

如图８(c)所示,第二个反射脉冲的相对反射率(相
对于基底石英)随石墨烯的层数与入射角的变化而

变化,理论结果与实验结果吻合良好.据此推算出

的石墨烯阻抗匹配点随入射角度的变化情况如图８
(d)中虚线所示(石墨烯界面反射系数rgra为０的位

置),在０°到石英的布儒斯特角６３°之间,满足σ＝
(ni/cosθj－cosθi/nj)/Z０.

以上工作中,通过堆叠层数、化学掺杂、热退火

等方法实现了石墨烯的阻抗匹配,然而这些方法不

具备主动调控性.２０１７年,Pham等[１０６]提出栅压可

调的石墨烯太赫兹波阻抗匹配主动实现方法,该方

法具有更广泛、灵活的应用前景.２０１９年,本课题

组引入另一种主动调谐手段,利用光驱动实现了石

墨烯对太赫兹波的阻抗匹配[７５].在５３２nm的光照

激发下,石墨烯/硅界面的异质结效应促进了光生载

流子的分离,使得石墨烯中的电子和硅中的空穴数

量提升.石墨烯费米能级的提高促进了阻抗匹配的

实现,硅中载流子的扩散引入了更大的基底内耗散,
二者的共同作用使得仅利用单层石墨烯就基本实现

了对高折射率材料硅的内部反射抑制[图８(e)].
此外,本课题组还在２０１５年研究了还原氧化石

墨烯(rGO)的太赫兹阻抗匹配现象[４０].氧化石墨

烯采用溶液途径制备,抽滤成膜后对其进行热退火

还原.图８(f)是样品第二个透射脉冲相对于参考

基底第一个脉冲的透射率随样品薄层电导(σd,由
于还原氧化石墨烯的厚度不能忽略,用σ 表示其电

导率,d 表示其厚度)变化的情况.结果证明:充分

还原的石墨烯膜可以在抽滤体积为５０~６０mL(厚
度为３０~３５nm)之间实现对石英基底的阻抗匹配.
基于采用溶液途径制备的样品可以进行大面积不规
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图８ 石墨烯基材料的阻抗匹配特性.(a)石墨烯(未掺杂)/石英前两个透射脉冲的相对振幅透射率随层数的变化;(b)石

墨烯(化学掺杂)/硅前两个透射脉冲的相对振幅透射率随层数的变化 [１３];(c)石英/石墨烯界面反射脉冲的相对振

幅反射率随入射角和层数的变化;(d)石英/石墨烯的界面反射系数随入射角和层数的变化 [２８];(e)５３２nm光激发

下,石墨烯/硅前两个透射脉冲的相对振幅透射率随光强的变化 [７５];(f)还原氧化石墨烯/石英的相对透射率随抽滤

　　　　　　　　　　　　　　　　　体积的变化(插图是有/无石墨烯的频谱)[４０]

Fig敭８ ImpedancematchingpropertiesofgrapheneＧbasedmaterials敭 a Relativeamplitudetransmissivityoffirsttwo
transmissionpulsesofgraphene undoped  quartzversusnumberoflayers  b relativeamplitudetransmissivityof

firsttwotransmissionpulsesofgraphene chemicallydoped  siliconversusnumberoflayers １３   c relative
amplitudetransmissivityofreflectedpulseatquartz grapheneinterfaceversusincidentangleandnumberoflayers 

 d interfacereflectioncoefficientofquartz grapheneversusincidentangleandnumberoflayers ２８   e relative
amplitudetransmissivityoffirsttwotransmissionpulsesofgraphene siliconversuslightintensityunder５３２nm

laserexcitation ７５   f relativetransmissivityofreducedgrapheneoxide quartz inset frequencyspectrawith 

　　　　　　　　　　　　　　　withoutgraphene versusfiltrationvolume ４０ 

则表面的涂覆,该方法有望应用到太赫兹隐身涂层

的设计中.

３．４　太赫兹波辐射源器件

石墨烯的太赫兹超快响应特性表明:在一定条

件下(激发光频率和功率、材料质量和掺杂等),可以

实现石墨烯的负动态电导以及粒子数反转,使其产

生太赫兹波成为可能.基于该原理,日本东北大学

和会津大学的研究团队在２００９年后的几年时间里

报道了多篇基于石墨烯的太赫兹波辐射源设计与理

论研究工作的成果论文[６１Ｇ６２,１０７Ｇ１０８].然而,鉴于实验

上得到的太赫兹波增益很低[１０８],该团队也在器件

结构设计等方面提供了一些如pＧiＧn结构[１０９]、波导

腔体[１１０]、栅压调控双层石墨烯[６３,１１１]的方案以提高

太赫兹波增益.２０１２年,Popov等[１１２]还提出利用

太赫兹波与石墨烯等离子体的共振增强,设计基于

石墨烯微、纳米谐振腔阵列的太赫兹波辐射源.

２０１３年,Watanabe等[１１３]的实验结果表明:基于等

离子体效应的石墨烯/SiO２/Si结构的太赫兹波增

益远高于基于石墨烯载流子复合的结构.然而,由
于石墨烯的超快响应特性受实验条件与样品状况的
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影响较大,上述石墨烯产生太赫兹波的方法在实验

上普遍较难实现.另一方面,２０１４年,Maysonnave
等[１８,６４]对石墨烯直接进行光激发并利用非线性效

应产生太赫兹波,该方法以其辐射信号明显、实验方

法简单、可重复性高等优点,近年来正逐渐成为石墨

烯太赫兹波辐射研究的主要方向.
石墨烯在飞秒激光激发下直接产生太赫兹波的

原理在前面已经介绍.然而,受限于单层材料的响

应能力较低,其太赫兹波辐射强度仍然不足以实现

源的应用.为了推进器件的研究,２０１４年,Bahk
等[１１４]将石墨烯转移到表面粗糙的金膜上,由于表

面等离子体增强光整流效应的作用,石墨烯辐射太

赫兹波的强度被提高了２个数量级.然而,这种处

理仍然是被动的,为了实现更灵活的太赫兹应用,研
究能够调谐太赫兹辐射强度的主动源器件具有重要

意义.

２０１８年,本课题组利用石墨烯/SiO２/Si结构实

现了太赫兹波的电控发射[１９].由图９(a)可见,在改

变栅压的情况下,石墨烯器件的太赫兹波辐射强度

明显被调制.图９(b)给出了时域信号峰谷差随电

压的变化,这里的A、B、C分别代表在不同方位角时

引起p偏振太赫兹波辐射振幅最弱、平均和最强的

情况.石墨烯/SiO２/Si界面的太赫兹辐射是由表

面耗尽电场中的瞬态光电流引起的.图９(c)、(d)
是引起太赫兹辐射的原理示意图,其中e为电子电

量,EF为石墨烯费米能级,Ei为禁带中心能级,φd为

耗尽层内建电势,φdm为强反型状态下耗尽层电势,

φb为费米能级到禁带中心能级的势垒.当界面处

于耗尽状态时[图９(c)],增大外加栅压会导致表面

耗尽电场增大,使得太赫兹辐射强度增强.随着外

加栅压的继续增大,硅的表面会出现载流子弱反型

状态[图９(d)],部分外加电压会作用在反型层中,
使耗尽电场的增大变得缓慢,太赫兹辐射强度趋于

饱和.当栅压增大到硅表面出现强反型状态时[图

９(e)],电压会完全作用在反型层中,使耗尽层电场

不再增大,此时太赫兹辐射强度不再增强.此外,通
过设计与优化器件结构,可进一步提升石墨烯电控

太赫兹辐射源的最大发射强度.

图９ 石墨烯/SiO２/Si在栅压调控下的太赫兹辐射光谱与物理机理.(a)太赫兹辐射信号随外加栅压的变化;(b)在三个

不同方位角处的太赫兹辐射强度随外加栅压的变化;(c)石墨烯/SiO２/Si界面的耗尽状态;(d)石墨烯/SiO２/Si界面

　　　　　　　　　　　　的弱反型状态;(e)石墨烯/SiO２/Si界面的强反型状态[１９]

Fig敭９ Spectraandphysicalmechanismofterahertzradiationforgatedgraphene SiO２ Si敭 a Terahertzradiationsignal

versusappliedgatevoltage  b terahertzradiationintensitiesatthreedifferentazimuthalanglesversusappliedgate
voltage  c graphene SiO２ Siinterfaceindepletioncase  d graphene SiO２ Siinterfaceinweakinversioncase 

　　　　　　　　　　　 e graphene SiO２ Siinterfaceinstronginversioncase １９ 

４　结束语

石墨烯以其在太赫兹波段的静态光谱响应特

性、超快载流子动力学特性以及瞬态电流引起的太

赫兹波辐射特性,在太赫兹波调控与太赫兹源器件

中展示出巨大的应用潜力.已经报道的各种新型先
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进概念器件的发展为未来石墨烯在太赫兹领域的应

用打下了良好的基础,然而目前还有许多需要探索

与解决的问题:

１)单层石墨烯在太赫兹波段的性质已经基本

清晰,然而,多层石墨烯、堆叠多层石墨烯、掺杂石墨

烯及石墨烯衍生材料等的太赫兹波段特性,特别是

超快载流子动力学与太赫兹辐射特性,仍然有许多

尚未明确的地方.通过研究这些石墨烯拓展材料,
有望改善单层石墨烯响应不足的问题,为石墨烯基

器件的设计提供更多选择.

２)在石墨烯基太赫兹调制器的设计中,为了提

高调制度,现有的与金属超材料结合的方法损失了

宽频带特性,电调中离子胶的使用降低了调制速度.
设计工作波段宽、调制深度大、响应速度快的主动调

制器仍然是一个重要课题.异质结效应、等离子体

效应的运用,光、电、磁主动调控方法的相互结合为

这类器件的设计提供了新的思路.

３)因为石墨烯具有连续可调的费米能级,其自

身结构化的超材料器件往往可以完成很多金属难以

完成的新调控设计.然而,该类设计在实验上的报

道很少,主要是因为石墨烯自身作为结构单元或电

极时需要保证大面积的连续性与高质量,并且尚需

找到合适的实验途径实现理论模拟时假设的高费米

能级调制度.以上工艺难题是制约该类器件发展的

因素.

４)CVD石墨烯在大面积、不规则表面(如飞

机、坦克等军事目标)的应用中面临转移技术的困

难.溶液途径制备的石墨烯适用于制作涂层,然而

氧化还原法制备样品的光电质量仍然受到限制,一
些新的制备手段(如更优异光电质量石墨烯涂料的

制备以及在无催化剂基底上直接获得石墨烯的方

法)及其样品的太赫兹波段特性,特别是阻抗匹配特

性的研究,也是未来关注的重要研究内容.

５)可调石墨烯基太赫兹源的研究刚刚起步,进
一步提高器件太赫兹辐射最大强度使其满足应用需

求是未来研究的重要方向.
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