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基于非对称谐振腔增强石墨烯紫外光吸收
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摘要 基于布拉格光栅/金属薄膜非对称谐振腔设计一种增强石墨烯紫外光吸收的多层薄膜结构。采用传输矩阵

法模拟计算多层薄膜结构参数与石墨烯吸收光谱的关联规律,得到最佳结构参数。计算结果表明,非对称谐振腔

共振效应有效促进入射光与石墨烯的相互作用。优化后石墨烯在275
 

nm波长处的紫外光吸收率高达0.9534,半
峰全宽仅为2.0

 

nm。进一步研究表明布拉格光栅的中心波长和光入射角可以调制石墨烯的吸收峰值波长和峰值

大小,增加石墨烯层数能够同时提升紫外光吸收率和扩展吸收光谱。该结构也可以增强其他宽禁带二维材料的紫

外吸收性能。
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Abstract Based
 

on
 

the
 

Bragg
 

grating metallic
 

film
 

asymmetric
 

resonant
 

cavity 
 

a
 

multi-layer
 

film
 

structure
 

that
 

enhances
 

the
 

ultraviolet
 

absorption
 

of
 

graphene
 

is
 

designed 
 

The
 

transfer
 

matrix
 

method
 

is
 

used
 

to
 

simulate
 

and
 

calculate
 

the
 

correlation
 

between
 

the
 

film
 

structure
 

parameters
 

and
 

the
 

absorption
 

spectra
 

of
 

graphene 
 

As
 

a
 

result 
 

the
 

optimal
 

structure
 

parameters
 

are
 

obtained 
 

The
 

calculation
 

results
 

show
 

that
 

the
 

resonance
 

effect
 

of
 

the
 

asymmetric
 

resonant
 

cavity
 

strongly
 

promotes
 

the
 

interaction
 

between
 

incident
 

light
 

and
 

graphene 
 

After
 

optimization 
 

the
 

ultraviolet
 

absorption
 

of
 

graphene
 

at
 

275
 

nm
 

is
 

up
 

to
 

0 9534
 

and
 

the
 

full
 

width
 

at
 

half
 

maximum
 

is
 

only
 

2 0
 

nm 
 

Further
 

research
 

indicates
 

that
 

the
 

central
 

wavelength
 

of
 

the
 

Bragg
 

grating
 

and
 

the
 

incident
 

angle
 

of
 

light
 

can
 

regulate
 

the
 

wavelength
 

and
 

size
 

of
 

the
 

graphene
 

absorption
 

peak 
 

Increasing
 

the
 

number
 

of
 

graphene
 

layers
 

is
 

able
 

to
 

enhance
 

the
 

ultraviolet
 

absorption
 

of
 

graphene
 

and
 

expand
 

absorption
 

spectra 
 

The
 

proposed
 

structure
 

can
 

also
 

promote
 

the
 

ultraviolet
 

absorption
 

of
 

other
 

wide-band-gap
 

two-dimensional
 

materials 
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1 引  言

光电探测器可探测的电磁波包括紫外光、可见

光和近红外光等波段,其中紫外光又可以分为近紫

外光(315~400
 

nm)、远紫外光(280~315
 

nm)和超

短紫外光(100~280
 

nm)。近年来,紫外光电探测

器在火焰探测、水净化、军事追踪、夜视成像和医学

检测等领域得到了广泛的应用[1-2]。尽管Si基光电

探测器在紫外光区域的响应度较低,但其仍然作为

主要的商用紫外光电探测器。为了提升紫外光电探
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测器的响应度,研究者将目光投向ZnO[3]、SnO2
[4]、

TiO2
[5]、GaN[6]、β-Ga2O3

[7]和4H-SiC[8]等宽带隙

半导体材料。基于宽带隙半导体材料的光电探测器

具有暗电流低、探测率高和响应速度快等优势[9-10],
然而这一类光电探测器目前还存在材料结晶尺寸

小、光电性能难以调控以及不利于器件加工和集成

等问题[11]。
石墨烯作为单原子层厚的零带隙二维材料,具

有独特的光学、电学、热学和机械性能,而且其吸收

光谱范围宽,载流子迁移率大(2.3×104
 

cm2/Vs),
热导率好(3000

 

W/mK),易于集成和大规模生产,
已被应用于场效应晶体管、光伏电池、发光二极管、
触摸屏和柔性智能窗户等光电器件[12-15]。基于石墨

烯及其异质结的光电探测器也受到了研究者的广泛

关注[16-18]。石墨烯光电探测器的工作范围几乎覆盖

了从紫外光到太赫兹的电磁波谱[19-21]。然而,石墨

烯的本征光吸收率只有2.3%左右,不利于光电探

测器的正常工作,为此国内外研究者设计和制备了

大量的光学器件结构并用于增强石墨烯在各个波段

的光吸收率[22-24]。Zhou等[25]基于塔姆等离激元和

严格耦合的波导共振结构增强石墨烯的近红外光吸

收,通过改变结构参数和入射角得以调控吸收峰值,
石墨烯的光吸收率从2.3%提高至75.0%,半峰全

宽(FWHM)仅为2.5
 

nm。Furchi等[26]通过设计

法布里-珀罗光学微腔的共振波长,将石墨烯光电探

测器在850
 

nm波长处的光吸收率提高了26倍,响
应度达到21

 

mA/W。Fang等[27]将雪花状分形超

表面用于增强石墨烯光电探测器的响应度,石墨烯

光电探测器的光电压在宽光谱范围内得以提高,并
且呈现对波长、入射角和偏振态的不敏感性。Xu
等[28]使用金属薄膜/石墨烯/布拉格反射器可以产

生塔姆等离激元,其能够将石墨烯在270
 

nm波长

处的光吸收率提高至83.0%。Guo等[29]基于金属-
介质-金 属 的 双 等 离 激 元 结 构 提 高 了 石 墨 烯 在

240~485
 

nm波段内的光吸收,优化后的吸收峰值

达到54.0%。尽管上述方法将石墨烯在紫外光区

域的光吸收率提高了数倍,但由于金属薄膜的附加

光损耗较大,光吸收率仍然有很大提升空间。
本文提出一种基于布拉格光栅/金属薄膜非对

称谐振腔增强石墨烯紫外光吸收的多层薄膜结构。
该结构将石墨烯在275

 

nm波长处的光吸收率提高

至0.9534,FWHM仅为2.0
 

nm。首先采用光学传

输矩阵法研究多层薄膜结构参数对石墨烯吸收光谱

的影响规律,用来优化间隔层和覆盖层的厚度。然

后进一步分析布拉格光栅的中心波长与石墨烯的吸

收峰值位置和峰值大小的关联。最后研究入射光偏

振态、入射角和原子层数对石墨烯吸收光谱的影响

机制,分析该结构增强宽禁带二维材料紫外光吸收

的普适性。该研究提供一种增强石墨烯紫外光吸收

率的简易结构,为制备高性能紫外光电探测器等光

电器件提供一种新的途径。

2 基本原理

2.1 器件结构

基于布拉格光栅/金属薄膜的非对称共振微腔

多层薄膜结构如图1所示。布拉格光栅的周期数为

4,中心波长为210
 

nm,由光学厚度为1/4波长的

ZnS和LiF组成。ZnS和LiF的厚度分别为d2 和

d3,折射率分别为2.86和1.41。覆盖层为ZnS,厚
度为d1。间隔层为LiF,厚度为d4。单层石墨烯的

光学常数来自文献[30],厚度为0.34
 

nm。金属层

为Al薄膜,厚度为d5。Al薄膜的光学常数来自文

献[31]。

图1 基于布拉格光栅/金属薄膜的非对称共振

微腔多层薄膜结构

Fig 
 

1 Asymmetric
 

resonant
 

microcavity
 

multilayer
 

film
structure

 

based
 

on
 

Bragg
 

grating metal
 

film

2.2 模拟方法

采用光学传输矩阵法[32]分析入射光电场在多

层薄膜结构中的分布情况,并进一步求解光吸收率

和反射率。考虑到图1的多层薄膜结构,假设每一

层薄膜均是各向同性且表面平整。运用麦克斯韦方

程组和边界条件可以得到相邻两层薄膜分界面处的

界面矩阵,表达式为

Lj =
1
2
1+ηj-1,j 1-ηj-1,j

1-ηj-1,j 1+ηj-1,j






 




 , (1)

式中:Lj 表示从第j-1层薄膜到第j 层薄膜的界

面矩阵;ηj-1,j 为中间参量。对于 TE(Transverse
 

Electric)偏振,ηj-1,j 可表示为
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ηj-1,j =
njcos

 

θj

nj-1cos
 

θj-1
, (2)

式中:θ 为光传输角度;n 为复折射率。对于 TM
(Transverse

 

Magnetic)偏振,ηj-1,j 可表示为

ηj-1,j =
nj-1cos

 

θj

njcos
 

θj-1
。 (3)

  在每一层薄膜中的相位矩阵表示为

Pj =
exp

-2iπdjcos
 

θj

λ  0

0 exp
2iπdjcos

 

θj

λ  





















,

(4)
式中:d 为薄膜的厚度;λ 为入射光波长。在界面处

θ和n 满足Snell公式,即

njsin
 

θj =nj-1sin
 

θj-1。 (5)

  由界面矩阵和相位矩阵的乘积可得到整个多层

薄膜结构的传输矩阵M,因此多层薄膜结构的光吸

收率可表示为

A=1-
M21

M11

2

-
1
M11

2

, (6)

式中:M11 和M21 为 M 中的元素。 M21

M11

2

为反射

率, 1
M11

2

为透射率。

3 分析与讨论

在波长为274
 

nm的紫外光垂直入射的情况

下,归一化电场强度在多层薄膜结构中的分布情

况如图2(a)所示,其中E 为光电场强度。其中覆

盖层和间隔层的厚度分别为18
 

nm和37
 

nm,金属

层的厚度为100
 

nm。入射光电场在两个布拉格光

栅之间形成极大值,而石墨烯刚好位于该极大值

所在位置附近。因此,基于布拉格光栅/金属薄膜

的非对称共振微腔有利于促进入射光与石墨烯的

相互作用,提高石墨烯的光吸收率。图2(b)为多

层薄膜结构的吸收光谱。从图2(b)可以看到,对
于非对称结构,石墨烯在波长274

 

nm处的吸收峰

值为0.91,FWHM为3.0
 

nm,多层薄膜结构的吸

收峰值达到0.9620;对于对称结构(没有覆盖层、
间隔层和金属层),石墨烯在波长278.5

 

nm处的

吸收峰值仅为0.2593,FWHM为9.5
 

nm,说明使

用非对称结构能够显著增强石墨烯的紫外光吸

收率。

图2 多层薄膜结构的实验结果。
 

(a)
 

归一化电场强度;(b)吸收光谱

Fig 
 

2 Experimental
 

results
 

of
 

multilayer
 

thin
 

film
 

structure 
 

 a 
 

Normalized
 

electric
 

field
 

intensity 
 

 b 
 

absorption
 

spectra

  金属薄膜的光学特性对谐振腔的共振效应具有

显著影响。图3(a)为石墨烯采用不同金属薄膜的

吸收光谱。从图3(a)可以看到,对于相同的结构参

数,采用100
 

nm厚的Au、Ag和Cu薄膜,石墨烯的

吸收峰值波长同样为274
 

nm,吸收峰值分别为

0.6043、0.5241和0.5691,远低于采用 Al薄膜的

0.9100。图3(b)为多层薄膜结构采用不同金属层

的反射光谱。从图3(b)可以看到,采用 Au、Ag和

Cu薄膜的最小反射率都十分接近于0,与 Al薄膜

无明显差异。由于 Au、Ag和Cu薄膜的附加光损

耗较大,所以石墨烯的光吸收率较低,因此采用 Al
薄膜有利于减少附加的光损耗,提高石墨烯的紫外

光吸收率。
进一步分析间隔层和覆盖层的厚度对石墨烯

的吸收光谱和归一化电场强度分布的影响规律。
图4(a)为石墨烯采用不同间隔层厚度的吸收光

谱,其中覆盖层的厚度为20
 

nm。从图4(a)可以

看到,当间隔层的厚度从30
 

nm增加至50
 

nm时,
石墨烯的吸收峰值从0.8972提高至0.9306,峰值

波长几乎没有改变。图4(b)为石墨烯采用不同间

隔层厚度的归一化电场强度分布情况。从图4(b)
可以看到,覆盖层的厚度对电场强度分布有一定

的调制作用,影响入射光与石墨烯的相互作用。
图4(c)为石墨烯采用不同覆盖层厚度的吸收光
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谱,其中间隔层的厚度为50
 

nm。从图4(c)可以

看到,当覆盖层的厚度从15
 

nm增加至25
 

nm时,
石墨烯的吸收峰值先从0.8141提高至0.9306,而
后稍微下降至0.9263,峰值波长从274

 

nm移至

275
 

nm。图4(d)为石墨烯采用不同覆盖层厚度的

归一化电场强度分布情况。从图4(d)可以看到,
覆盖层的厚度同样对电场强度分布有一定的调制

作用。

图3 不同金属薄膜的光谱。
 

(a)
 

石墨烯的吸收光谱;(b)
 

多层薄膜结构的反射光谱

Fig 
 

3 Spectra
 

of
 

different
 

metal
 

films 
 

 a 
 

Absorption
 

spectra
 

of
 

graphene 
 

 b 
 

reflection
 

spectra
 

of
 

multilayer
thin

 

film
 

structures

图4 不同间隔层厚度和覆盖层厚度的性能曲线。不同间隔层厚度下,(a)吸收光谱,
(b)归一化电场强度分布;不同覆盖层厚度下

 

(c)
 

吸收光谱,(d)
 

归一化电场强度分布

Fig 
 

4Performance
 

curves
 

of
 

different
 

spacer
 

thickness
 

and
 

overburden
 

thickness 
 

Under
 

different
 

thickness
 

of
 

spacer
 

layer 
 

 a 
 

absorption
 

spectra 
 

 b 
 

normalized
 

electric
 

field
 

intensity
 

distribution 
 

under
 

different
 

thicknesses
 

of
 

cover
 

layer 
        

 

 c 
 

absorption
 

spectra 
 

 d 
 

normalized
 

electric
 

field
 

intensity
 

distribution
 

  进一步优化覆盖层和间隔层的厚度,可以得到

石墨烯在275
 

nm波长处的光吸收率与覆盖层和间

隔层厚度的关系,如图5(a)所示。从图5(a)可以看

到,覆盖层和间隔层的厚度具有较大的调整范围,都
可以确保石墨烯的光吸收率在0.9000以上,覆盖层

和间隔层的最优厚度分别为23
 

nm和50
 

nm。优化

后多层薄膜结构的吸收光谱和反射光谱如图5(b)
所示。从图5(b)可以看到,石墨烯在275

 

nm波长

处的吸收峰值为0.9534,FWHM 仅为2.0
 

nm,多

层薄膜结构的吸收峰值为0.9998。
改变布拉格光栅的中心波长将会对布拉格光

栅/金属薄膜非对称谐振腔的共振效应造成影响,进
而影响石墨烯的吸收峰值波长[33]。图6(a)为不同

布拉格光栅的中心波长所对应的石墨烯的吸收光

谱。图6(b)为石墨烯的吸收峰值及其峰值波长与

布拉格光栅的中心波长的关系曲线。从图6可以看

到,随着布拉格光栅的中心波长从180
 

nm增加至

220
 

nm,石 墨 烯 的 吸 收 峰 值 由 0.6970 提 高 至
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0.9538,峰值波长从239
 

nm红移至292
 

nm,说明石

墨烯的窄带吸收特性未受到布拉格光栅中心波长的

影响,FWHM保持低于3.0
 

nm。石墨烯的吸收特

性与布拉格光栅的中心波长的关系如表1所示。

图5 优化覆盖层和间隔层厚度的结果。(a)
 

275
 

nm波长处石墨烯的吸收率与覆盖层厚度和间隔层厚度的关系;
(b)优化后的多层薄膜结构的吸收光谱和反射光谱

Fig 
 

5Results
 

of
 

optimizing
 

thicknesses
 

of
 

cover
  

layer
 

and
 

spacer
 

layer 
 

 a 
 

Relationship
 

between
 

absorption
 

rate
 

of
 

graphene
 

at
 

275
 

nm
 

and
 

theicknesses
 

of
 

cover
 

layer
 

and
 

spacer
 

layer 
 

 b 
 

absorption
 

and
 

reflection
 

spectra
 

of
              

 

optimized
 

multilayer
 

thin
 

film
 

structure

图6 布拉格光栅的中心波长对石墨烯吸收特性的影响。(a)
 

吸收光谱;(b)
 

峰值波长和吸收峰值

Fig 
 

6 Effect
 

of
 

central
 

wavelength
 

of
 

Bragg
 

grating
 

on
 

absorption
 

characteristics
 

of
 

graphene 
 

 a 
 

Absorption
 

spectra 

 b 
 

peak
 

wavelength
 

and
 

absorption
 

peak

表1 石墨烯的吸收特性与布拉格光栅的中心波长的关系

Table
 

1 Relationship
 

between
 

absorption
 

properties
 

of

graphene
 

and
 

central
 

wavelength
 

of
 

Bragg
 

grating

Central
wavelength

 

/nm
Peak

wavelength
 

/nm
Absorption

peak
 

/%
FWHM

 

/

nm
180 239 69.70 1.0
190 253 85.36 1.0
200 266 94.01 2.0
210 275 95.34 2.0
220 292 95.38 2.5

  入射光的偏振态和入射角对石墨烯的吸收光谱

也存在一定的影响。图7(a)和图7(b)分别为TE
偏振光和TM 偏振光在不同入射角下的石墨烯吸

收峰值和峰值波长。从图7可以看到,随着入射角

的增大,吸收峰值呈现下降趋势,TM偏振光的吸收

峰值下降十分显著;峰值波长随着入射角的增大而

发生蓝移,而且与入射角满足线性关系,TM偏振光

的峰值波长随入射角的增大蓝移非常明显,这是由

于不同偏振态的入射光的等离激元共振波长发生分

离[34]。
当石墨烯的层数比较少时,仍然呈现出二维材

料的特性,为此进一步研究石墨烯的层数对其吸收

特性的影响。图8为石墨烯的吸收峰值和FWHM
与石墨烯层数的关系。从图8可以看到,随着石墨

烯的层数从1层增加至6层,吸收峰值先有比较明

显的提升后趋于饱和,吸收峰值可达到0.9900;

FWHM与石墨烯的层数呈线性关系,当石墨烯从1
层增 加 至 6 层 时,FWHM 从 2.0

 

nm 提 高 至

18.0
 

nm。采用多层石墨烯不但可以提高吸收峰

值,同时也能够拓宽吸收光谱的范围,这一结果与文

献[35]的研究结论相一致。
为了进一步说明布拉格光栅/金属薄膜非对称

结构的普遍适用性,本文分析该结构对其他宽禁带

二维材料,如单层二硫化钼(MoS2)的紫外光吸收性

能的影响。单层 MoS2 的厚度为0.615
 

nm,其在紫
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外光波段具有较大的吸收系数[36]。将图1多层薄

膜结构中的石墨烯替换为单层 MoS2,调整覆盖层

和间隔层的厚度分别为20
 

nm和58
 

nm,可增强单

层 MoS2 的紫外光吸收性能。含有单层 MoS2 的多

层薄膜结构的吸收光谱和反射光谱如图9所示。从

图9可以看到,单层MoS2 在275
 

nm处形成吸收窄

峰,吸收峰值为0.9635,FWHM为3.0
 

nm,多层薄

膜结构的吸收峰值为0.9999。

图7 光入射角和偏振态对石墨烯吸收特性的影响。(a)吸收峰值;(b)峰值波长

Fig 
 

7 Influence
 

of
 

light
 

incident
 

angle
 

and
 

polarization
 

on
 

absorption
 

properties
 

of
 

graphene 

 a 
 

Absorption
 

peak 
 

 b 
 

peak
 

wavelength

图8 石墨烯的吸收峰值和半峰全宽与

石墨烯层数的关系

Fig 
 

8 Relationship
 

between
 

absorption
 

peak
 

and
 

FWHM
 

of

graphene
 

and
 

number
 

of
 

graphene
 

layers

图9 含有单层 MoS2 多层薄膜结构中的

吸收光谱和反射光谱

Fig 
 

9 Absorption
 

and
 

reflection
 

spectra
 

of
 

multilayer
structure

 

with
 

monolayer
 

MoS2

4 结  论

本文利用布拉格光栅/金属薄膜的非对称结构

来产生微腔效应,可以有效增强紫外光与石墨烯之

间的相互作用,能够将石墨烯在275
 

nm波长处的

光吸收率提高至0.9534,相比其本征光的吸收率增

加了40倍。基于光学传输矩阵法模拟计算表明电

场强度在布拉格光栅之间形成极大值,有效促进入

射光和石墨烯的相互作用,提高石墨烯在紫外光波

段的吸收率。探讨多层薄膜结构参数对单层石墨烯

吸收性能的调控作用。研究结果表明,石墨烯的吸

收峰值与间隔层和覆盖层的厚度存在关联。石墨烯

的吸收峰值波长随着布拉格光栅中心波长的增大而

增大。进一步研究发现,光入射角和偏振态可调控

石墨烯的吸收峰值和峰值波长。该结构同样适用于

增强其他宽禁带二维材料(如单层 MoS2)的紫外光

吸收性能。本文的研究结果为实现新型高性能紫外

光电探测器提供新思路。
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