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摘要　设计并制备了基于人工超表面/离子凝胶/石墨烯复合结构的太赫兹调幅器件,并对其调制效果进行了模拟

仿真和实验验证.该器件以嵌在石墨烯和超表面之间的离子凝胶为电解质,以石墨烯为主动材料,用超表面实现

太赫兹波与石墨烯相互作用的增强.通过外加偏压调节石墨烯的电导率,进而达到对太赫兹波的主动控制.结果

表明:该器件在较小的外加偏压下就可以在谐振频率处实现７３％的调制深度,并且在调制过程中谐振频率几乎保

持不变.该器件为小电压下的大幅度太赫兹调制提供了一种新手段.
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１　引　　言

太赫兹波是指频率范围在０．１~１０THz之间

的电磁波,在电磁波谱中位于红外和毫米波之间,
是近十几年来被提出并迅速成为全世界研究热点

的一个电磁波段.太赫兹波之所以能吸引研究人

员的眼球,是因为其特殊的频谱位置和光谱特性

使其在物质结构探索与识别、安全检查、生物医学

成像、雷达和超宽带通信等国民经济和国防建设

领域具有广阔的应用前景[１].然而,由于过去工

作在太赫兹波段的高效发射源、探测器和功能性

器件很少或者价格昂贵,太赫兹技术距离实际应

用还相差甚远.现在,太赫兹发射源和探测器的

研究已有了较大进展,各种各样的太赫兹技术逐

渐被提出,仅在常用的太赫兹时域频谱系统中就

包括光电导天线、光整流、半导体表面发射、空气

等离子体四波混频和金属薄膜自旋电流等多种技

术[２Ｇ３].相比之下,对于控制太赫兹波的功能器件

还很欠缺.因此,开发紧凑、高性能、高设计自由

度、高效率的各类太赫兹波段功能器件是当前亟

待解决的一大问题,这对于推动太赫兹科学技术

的发展具有重要意义.超材料及超表面的出现为

解决这一问题提供了有效手段.
超材料是指由亚波长的人工微结构组成的新

型材料,它可以高效并自由地操控电磁波的传播.
由于组成超材料的微结构及其排布方式设计的随

意性,超材料可以实现许多自然材料所不能实现

的功能,如负折射率、隐身、超级成像等,刷新了人

们对电磁波操控的认知[４].这些超材料都为三维

结构,在实际应用中存在加工难度巨大、损耗高等

问题,相比之下,对于超表面的研究更受关注.超

表面是指由亚波长人工微结构在界面处以阵列排

布而成的二维形式的超材料,它不仅可以实现对

电磁波传输的控制,还可实现对电磁波其他参数

的调控,如振幅、相位、偏振、频率和波前等[５].相

对于三维超材料而言,超表面的加工更简单,且由

于其与电磁波相互作用的长度急剧减小,损耗也

较低,因此更适合用于器件的制作.与超材料一

样,超表面的研究也兴起于微波和红外波段,目前

几乎已延伸到了整个电磁波谱[６].对于功能器件

欠缺的太赫兹波段来说,超表面的出现无疑为其

开辟了一条新道路.目前,在太赫兹波段,已有很

多基于超表面的功能器件被报道,如滤波器[７Ｇ８]、
吸收器[９]、调制器[１０]、偏振控制器[１１]和波前控制

器[１２]等等.但可以注意到,这些器件多数都是被

动型的,人们期望在此基础上,能够实现更多主动

可控 的 太 赫 兹 功 能 器 件.为 此,新 兴 的 二 维 材

料———石墨烯,吸引了研究人员的广泛关注.
作为二维材料的典型代表,石墨烯因具有独

特的力学、热学和电磁学性能[１３],在物理、化学、能
源以及材料等多个领域得到了广泛研究.石墨烯

是由蜂窝状排列的单层碳原子构成的二维平面材

料,其厚度大约为０．３nm.理想的石墨烯具有无

带隙的锥形能带结构,常温下具有很高的载流子

迁移率[１４Ｇ１５],为光电器件的快速工作提供了可能.
与其他材料不同,石墨烯的电导率由带间跃迁和

带内跃迁共同决定[１６].在可见光波段内,石墨烯

的光电 导 率 几 乎 不 变,对 可 见 光 的 吸 收 率 仅 为

２．３％,是一种理想的透明电极材料[１７].在太赫兹

波段,石墨烯的电导率取决于带内跃迁,通过电

压、化学掺杂等方式移动费米能级的位置就可以

改变其电导率的大小,进而改变其与太赫兹波相

互作用的强度.基于石墨烯电导率在太赫兹波段

显著的可调性,研究人员将其作为主动材料提出

了许多太赫兹主控器件.例如:将石墨烯转移到

以硅为基底的二氧化硅上制作了太赫兹调幅器

件,其在５０V外加偏压下实现了对太赫兹波１５％
的调制[１８];将石墨烯刻蚀成周期的矩形或L型形

状,实现了在太赫兹频率下工作的超薄、宽带以及

可调的偏振控制器件[１９].除此之外,基于石墨烯

的太赫兹吸收体也已被提出[２０Ｇ２２].
作为主动可控材料,石墨烯在太赫兹功能器件

的发展中显示出了广阔的应用前景,但其厚度(纳米

尺度)限制了其与太赫兹波相互作用的强度.在给

定的石墨烯电导率波动范围内,石墨烯所处的平面

电场越强,太赫兹波传输对石墨烯的电导率就越敏

感.通过将石墨烯与超表面结合在一起,可以在一

定程度上增强石墨烯与太赫兹波相互作用的强度,
即增强其对太赫兹波的调控能力,从而推动了太赫

兹主控器件的发展.２０１５年,Li等[２３]将石墨烯直

接转移到硅基底上,再通过与超表面结合,利用光电

混合调制的方法在较小的电压下实现了对太赫兹波

６０％的调制.２０１７年,高红等[２４]设计的基于有图案

石墨烯的超薄宽带太赫兹超材料吸收体,实现了对

太赫兹波８０％以上的吸收,并且吸收带宽达到了

１．４２２THz.２０１７年,Kim等[２５]提出了一种由手性

超表面和石墨烯组合而成的电控太赫兹偏振器件,
其在不改变左旋圆偏光的情况下,实现了对右旋圆
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偏光的显著调制.２０１８年,Liu等[２６]将金属超表面

和石墨烯相结合,提出了主控太赫兹超透镜,在０~
２V的偏压下,该超透镜实现了焦距从１０．４６mm
到１２．２４mm的变化.

由聚合物与离子液体混合而形成的离子凝胶具

有良好的导电性和较大的机械强度,在电控石墨烯

费米能级的研究中得到了广泛关注.本文以离子凝

胶为电解质,提出了一种基于人工超表面/离子凝

胶/石墨烯的太赫兹调幅器件.与之前提出的太赫

兹调制器件不同,本研究将离子凝胶嵌在超表面和

石墨烯之间,通过外加偏压,在石墨烯和离子凝胶界

面形成纳米级厚度的电双层,类似于超级电容器,可
以大幅调节石墨烯的费米能级,所以很小的电压就

可以显著改变石墨烯的电导率,达到控制太赫兹波

的目的.通过实验测量表明,在保持谐振频率几乎

不变的情况下,该器件在３．０V的外加偏压下即可

达到６４％的调制深度.在此基础上,通过将与金属

结构相互作用的石墨烯层数增至两层,调制深度可

以进一步提高到７３％.除此之外,还对由不同特征

尺寸金属结构所构成的器件进行了数值仿真,仿真

结果表明,通过调整金属结构的尺寸,可以实现不同

频率下太赫兹波的大幅度调制.这种低电压、大调

制深度太赫兹调幅器件对推动太赫兹技术的发展及

实用化具有重大意义.

２　数值模拟仿真

图１(a)为本课题组设计的太赫兹调幅器件的结

构示意图,在石英基底上依次有单层石墨烯、离子凝

胶和金属超表面.其中,超表面为“工”字形孔径结

构,其结构图如图１(b)插图所示,结构尺寸参数如下:

a＝１２０μm,b＝１００μm,w＝２５μm,厚度h＝１０μm,
周期p＝２００μm.首先,用数值仿真软件CST对无

基底的金属超表面结构的太赫兹透射谱进行数值模

拟仿真,在仿真中,为与实验一致,材料选为金属镍,
并将其电导率设为１．４４×１０７S/m.电磁波传播方向

k、电场的振动方向E 及磁场的振动方向 H 如图１
(b)插图所示.图１(b)中的实线是超表面的振幅透

射率 频 谱 图(在 这 里 将 振 幅 透 射 率 定 义 为t＝
E~st/E

~
rt

[１０],式中E~st为样品的太赫兹透射电场,E~rt
为参考的太赫兹透射电场),f 为频率,可以看出,在

０．７３THz处存在一个透射率接近于１的谐振峰.进

一步地,对基于人工超表面/离子凝胶/石墨烯复合结

构的太赫兹调幅器件进行模拟仿真,仿真中采用的离

子凝胶的介电常数ε是通过太赫兹时域光谱系统测

量得到的,如图１(c)所示.由于石墨烯的厚度非常

薄,在仿真中将单层石墨烯设置为厚度为１nm、载流

子弛豫时间为５０fs的薄膜[２７],同时将石英基底的介

电常数设定为３．８,厚度设定为１mm.

图１ 仿真结果.(a)样品的结构图;(b)金属超表面的太赫兹透射谱,插图为超表面的结构示意图;(c)离子凝胶的

相对介电常数;(d)透射频谱图;(e)费米能级EF＝０eV和(f)EF＝０．５eV下的电场分布

Fig敭１ Simulationresults敭 a Structuraldiagramofsample  b terahertztransmissionspectrumofmetallicmetasurface 
andstructuraldiagram of metasurfaceshownin embedded picture  c relative permittivity ofionＧgel 
　　　　 d transmissionspectra fielddistributionsat e FermilevelEF＝０eVand f EF＝０敭５eV
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　　石墨烯的光电导率σ(ω)由带内跃迁σ(ω)intra
和带间跃迁σ(ω)inter两部分共同决定,可以表示

为[２８Ｇ２９]

σ(ω)＝σ(ω)intra＋σ(ω)inter, (１)
其中,

σ(ω)intra＝

i
e２kBT

πh－２(ω＋iΓ)
EF

kBT ＋２lnexp
－EF

kBT
æ

è
ç

ö

ø
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é

ë
êê

ù
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úú{ },
(２)

σ(ω)inter＝i
e２

４πh－ln
２EF－(ω＋iΓ)h－
２EF＋(ω＋iΓ)h－
é

ë
êê

ù

û
úú , (３)

式中:ω 为圆频率;e为电子的电荷量;h－ 为约化普朗

克常数;Γ 为载流子散射率;T 为开尔文温度;kB为

玻尔兹曼常量;EF为石墨烯的费米能级.在可见光

和近红外波段,石墨烯的光电导率主要由带间跃迁

决定,且近似为常数,即:σ(ω)＝e２/(４h－).而在太

赫兹波段,带间跃迁被禁止,石墨烯的光电导率主要

由带内跃迁决定,即σ(ω)＝σ(ω)intra,此时可以通过

调制费米能级的位置对光电导率进行主动控制.选

择石英作为参考,图１(d)给出了不同费米能级EF

下复合结构的透射率仿真结果,相比于单独金属结

构的透射频谱,该器件的谐振频率从０．７３THz移

动到了０．５２THz,这是由于离子凝胶的引入改变了

金属谐振结构周围的介质环境,从而使其谐振频率

向低频移动.同时也可以看出,当石墨烯的费米能

级为０eV时,复合结构的透射率约为０．６１,小于单

独金属结构的透射率,这主要是由石墨烯自身的电

导率和离子凝胶的导电性对金属超表面谐振的影响

引起的.随着石墨烯费米能级逐渐增大,复合结构

的谐振频率几乎不变,但透射率不断降低.当费米

能级为０．７eV时,透射率减小到０．２５,此时器件具

有最大为５９％的调制深度.这里将调制深度定义

为M＝ (tEF＝０．７eV－tEF＝０eV
)/tEF＝０eV ×１００％,其

中tEF＝０．７eV
和tEF＝０eV

分别代表费米能级在０．７eV
和０eV时器件的透射率.为了进一步解释器件的

调制机理,对０．５２THz频率处金属结构的面上电

场分布进行了仿真,费米能级为０eV和０．５eV时

的结果分别如图１(e)~(f)所示.可以看出,电场始

终局域在“工”字形孔结构的中心处,并且随着石墨

烯费米能级增大,局域电场的强度明显减弱,这是因

为费米能级增大会导致石墨烯层电导率增大,从而

增强了对金属结构谐振的短接效果,减弱了局域电

场的强度,进而降低了器件在峰值处的透射率.
除此之外,对由不同特征尺寸超表面[与图１

(b)所示结构相似,唯一不同的是参数a 的值不同,
这里a 分别取１００μm和１４０μm]构成的调制器件

的调制效果进行仿真,结果如图２(a)和图２(d)所
示,可以看出:通过改变金属结构的特征尺寸,可以

在保持调制深度的前提下,实现对器件工作频率的

大 范 围 调 节,两 种 结 构 的 谐 振 频 率 分 别 位 于

０．４８THz和０．５８THz.进一步地,对两种结构在其

谐振频率处的电场分布进行仿真,它们在０eV和

０．５eV下的电场分布分别如图２(b)、(c)和图２(e)、
(f)所示,可以看出,随着石墨烯费米能级增大,局域

电场的强度不断减弱.可见,通过调整超表面几何

结构的参数,可以实现不同太赫兹频率处振幅的主

动调制.

３　基于单层石墨烯调幅器件的制备与
测量分析

３．１　样品的制备

以下将通过实验对该器件的调制效果进行验

证.实验样品的结构如图３(a)所示,其加工流程如

下:首先,利用传统的光刻技术和化学方法制作了材

质为镍的“工”字形孔径超表面;接着,采用常用的湿

转移法[３０]将尺寸为１cm×１cm的单层石墨烯转移

到石英基底表面,并利用银胶制作一个与石墨烯相

接触的条形电极,其中实验中所用的石墨烯是由化

学气相沉淀法(CVD)生长得到的;然后,采用匀胶

机将离子凝胶旋涂液均匀地旋涂于石墨烯表面(速
度为３０００r/min),随后在７０℃下烘烤２４h,去除凝

胶中残余的丙酮溶剂,至此,就在石墨烯表面形成了

一层均匀的离子凝胶薄膜;之后,利用银胶在离子凝

胶上表面制作另一个条形电极,并将已经制作好的

金属结构贴于离子凝胶之上,最终形成了基于人工

超表面/离子凝胶/石墨烯复合结构的太赫兹调幅器

件.其中,旋涂液是由聚合物P(VDFＧHFP)、离子

液体([EMIM][TFSI])和丙酮以１∶４∶７的质量比混

合,并在５０℃下搅拌２h得到的.

３．２　实验测试

石墨烯的费米能级与外加偏压密切相关,即

EF ＝h－vF πN ,其中 N＝(n２
０＋α２ ΔVg

２)１/２,

ΔVg＝Vg－VCNP,vF 为费米速度,N 为所有载流子

的密度,n０ 为无外加偏压时的载流子密度,α 为电

子电荷门电容,VCNP为石墨烯电中性点(CNP)处的

外加偏压,Vg 为实际施加的外加偏压.所以通过外

加偏压可以调节石墨烯的费米能级,进而达到调制

太赫兹波的目的.采用太赫兹时域光谱系统[３１]对

０６１４０１６Ｇ４
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图２ 具有不同特征尺寸的超表面样品的仿真结果.(a)(d)透射频谱图;
(b)(e)EF＝０eV下的电场分布;(c)(f)EF＝０．５eV下的电场分布

Fig敭２ Simulationresultsofsampleswithdifferentcharacteristicsizesofmetasurfaces敭 a  d Transmissionspectra 

 b  e electricfielddistributionsatEF＝０eV  c  f electricfielddistributionsatEF＝０敭５eV

图３ 基于石墨烯/离子凝胶/超表面复合结构的太赫兹调幅器件的结构示意图和实验结果.
(a)结构示意图;(b)透射频谱图;(c)不同频率下的调制深度;(d)不同外加偏压下的调制深度

Fig敭３ Structuraldiagram andexperimentalresultsofterahertzamplitude modulatorbasedongraphene ionＧgel 
metasurfacehybridstructure敭 a Structuraldiagram  b transmissionspectra  c modulationdepthversus
　　　　　　　　　frequency  d modulationdepthversusexternalbiasvoltage

样品在不同外加偏压下的透射率进行测量,图３(b)
所示为不同外加偏压下基于人工超表面/离子凝胶/
石墨烯复合结构的太赫兹调幅器件的透射率频谱

图.相比于仿真得到的谐振频率０．５２THz,实验中

得到的样品的谐振频率稍微向低频偏移,这可能是

由凝胶厚度的微小差异导致的.从图３(b)中可以

看出:在－０．５V的外加偏压下,样品的透射率达到

最大,说明该样品所采用的石墨烯处于弱p掺杂状

态,并且在－０．５V处达到了电中性点,这与文献

[１８,３２]的结论是一致的;随着外加偏压从－０．５V
增大到３．０V,器件的谐振频率几乎保持不变,但透

射幅度不断减小,这与仿真结果是一致的.为了清

０６１４０１６Ｇ５
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晰地展示器件的调制性能,计算了３．０V外加偏压

下不同频率处的调制深度曲线(此时将调制深度定

义为M＝
Δt

tCNP×１００％＝
tVg
－tCNP

tCNP ×１００％,其中

tVg
是外加偏压为Vg 时样品的透射系数,tCNP是电中

性点处样品的透射系数),如图３(c)所示,可以看出

该调制器件在较宽的频带范围内都有良好的调制效

果,并 且 在０．５１THz处 的 调 制 深 度 达 到 最 大 值

６４％,说明在谐振频率处,石墨烯与金属结构的相互

作用是最强的.此外,计算了在谐振频率０．５１THz
处器件在不同偏压下的调制深度,如图３(d)所示,
可以看出,调制深度随着外加偏压的增大而增大,并
在３．０V外加偏压下达到了极值.然而,受限于离

子凝胶的电化学窗口,继续增大外加偏压会有损坏

器件的危险,因此３．０V是实验中所施加的最大外

加偏压.

３．３　对比分析

为了深入了解调制机理,本课题组设计并制作

了一个仅由单层石墨烯和离子凝胶构成的太赫兹调

幅器件,其示意图如图４(a)所示.该器件与带有金

属结构的样品一样,正负电极分别加在石墨烯和离

子凝胶的表面.同样,利用太赫兹时域光谱系统对

该样品的透射率进行测量,图４(b)为该样品在不同

外加偏压下的透射率频谱,图４(c)为３．０V外加偏

压下的调制深度曲线.相比于基于超表面/离子凝

胶/石墨烯复合结构的太赫兹调幅器件而言,基于石

墨烯/离子凝胶结构的太赫兹调幅器件的调制深度

明显降低.

图４ 基于石墨烯/离子凝胶的太赫兹调幅器件的结构示意图和实验结果.
(a)结构示意图;(b)透射频谱;(c)不同频率下的调制深度

Fig敭４ Structuraldiagramandexperimentalresultsofterahertzamplitudemodulatorbasedongraphene ionＧgel敭

 a Structuraldiagram  b transmissionspectra  c modulationdepthversusfrequency

　　综合以上实验结果可以看出,基于人工超表面/
离子凝胶/石墨烯复合结构的太赫兹调幅器件可在

较小的电压下实现对太赫兹波的大幅调制,这种调

制效果是金属结构、石墨烯以及离子凝胶三者相互

作用的结果.在外加偏压下,正负离子聚集在离子

凝胶和石墨烯的界面,形成纳米级厚度的电双层

(EDL)结构,并且外加偏压大部分落在电双层内,形
成非常强的电场,因此只需要很小的电压,就能实现

对费米能级的大幅调制[３３],进而达到了对太赫兹波

调制的效果.另外,在增加了金属谐振结构后,由于

离子凝胶的厚度仅为几个微米,石墨烯仍处于金属结

构所局域的电场中[３４],增强了金属结构与石墨烯之

间的相互作用,因此进一步提高了器件的调制深度.

４　基于双层石墨烯的太赫兹调幅器件

４．１　调制性能

为了更进一步增大器件的调制深度,在上述调

制器件的基础上,本课题组又设计并制作了由两个

单层石墨烯构成的调幅器件,其结构如图５(a)所
示.在该结构中,将两个单层石墨烯分别置于金属

谐振结构的两侧,并将这两个石墨烯层分别作为器

件的正负电极.在有外加偏压的情况下,上下石墨

烯和离子凝胶界面均形成电双层,实现一层石墨烯

费米能级的上升,另一层石墨烯费米能级的下降,从
而导致这两层石墨烯的电导率同时随着电压的增大

而增大,再加上两层石墨烯对金属结构的谐振均具

有短接的作用,因此此结构能够进一步增大对太赫

兹波的调制.同样,利用太赫兹时域光谱系统对不

同偏压下样品的透射谱进行了测量,结果如图５(b)
所示.需要注意的是,此时的参考为两个非接触石

英片的透射谱.可以看到,此器件的谐振频率仍出

现在０．５１THz,并且在０V和３．０V偏压下的透射

率分别为０．６０和０．１６.为了直观地看出该器件的

调制性能,计算了其在不同频率下的调制深度(此时

０６１４０１６Ｇ６
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的 调 制 深 度 定 义 为:M ＝
Δt

tVg＝０
×１００％ ＝

tVg
－tVg＝０

tVg＝０
×１００％,其中tVg＝０

是Vg＝０时样品的

透射系数),如图５(c)所示.可以发现,该器件的最

佳调制效果也出现在０．５１THz处,并且此处的调

制深度达到了７３％,相比于单层石墨烯调制器件有

了进一步提升.此外,还计算了该器件在０．５１THz
谐振频率处不同偏压下的调制深度,如图５(d)所
示,其变化趋势与前面提出的带有单层石墨烯的调

幅器件相似.

４．２　调制速度

对图５(a)所示样品的调制速度进行测量,测量

装置如图６(a)所示.其中:VDI用于产生中心频率

为０．５１THz的 连 续 太 赫 兹 波,离 轴 抛 物 面 镜

(OAPM)将由VDI产生的连续太赫兹波准直聚焦

于样品上;高莱盒置于样品后,用于检测透过样品的

太赫兹功率;锁相放大器与高莱盒相连,用于提取太

赫兹光功率的变化.在测量中,０~３V的方波调制

电压施加于样品电极的两端,图６(b)展示了不同频

率方波电压作用下,透过样品的归一化光功率的变

化趋势,可以看出,随着施加于样品两端电压的频率

从０Hz增加到３０Hz,透过样品的光功率不断下

降.以３dB处的点作为器件的截止频率,可以估算

出该器件的调制速度约为４．５Hz,可以满足部分实

际应用的需要.

图５ 基于双层石墨烯的太赫兹调幅器件的结构示意图及实验结果.
(a)结构示意图;(b)透射频谱;(c)不同频率下的调制深度;(d)不同偏压下的调制深度

Fig敭５ Structuraldiagramandexperimentalresultsofterahertzamplitudemodulatorbasedonbilayergraphene敭

 a Structuraldiagram  b transmissionspectra  c modulationdepthversusfrequency  d modulationdepthversusbiasvoltage

图６ 调制速度的测量.(a)测量装置;(b)测量结果

Fig敭６ Measurementofmodulationspeed敭 a Measurementsetup  b measurementresult
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５　结　　论

本课题组提出了基于人工超表面/离子凝胶/石

墨烯复合结构的太赫兹调幅器件.在该器件中,超
表面局域表面电场的能力增强了太赫兹波与石墨烯

相互作用的强度,在外加偏压下,石墨烯和离子凝胶

界面形成了具有纳米厚度的电双层,类似于超级电

容器,可以大幅调节石墨烯的电导率,一方面使其与

太赫兹波的相互作用发生变化,另一方面改变了超

表面的谐振能力,最终达到调制太赫兹波幅值的效

果.采用双层石墨烯的设计比单层石墨烯可以获得

更好的调制效果,其在３．０V外加偏压下就可以在

谐振频率处实现７３％的调制深度,并且在调制过程

中的谐振频率几乎保持不变.另外,采用不同几何

结构或特征尺寸的超表面可以实现不同频率处的调

制功能.本课题组提出的基于超表面/离子凝胶/石

墨烯复合结构的主动太赫兹调幅器件,在较小的外

加偏压下,可以实现较大幅度的太赫兹调制,为新兴

太赫兹功能器件的发展提供了一种有效途径.
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