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飞秒激光调控的石墨烯异质结薄膜晶体管*

郝彦雪， 陈耿旭**， 郭太良

（福州大学  物理与信息工程学院，福州  350108）

摘  要： 介绍了一种利用飞秒激光技术制备的石墨烯异质结薄膜晶体管（GHTFT）。基于还

原氧化石墨烯制备石墨烯的原理，该晶体管利用飞秒激光直接在硅基底上制备石墨烯，最终获得

了 3.05×102的电流开关比。相较于以前报道的石墨烯晶体管，该值提升了 102。同时还研究了不

同还原程度的氧化石墨烯对 GHTFT 电流开关比的影响，结果表明氧化石墨烯的还原程度越高，

GHTFT 的电流开关比越大，这说明飞秒激光能够有效调节 GHTFT 的电学性能。除此之外，鉴于

当前石墨烯制备的困难，提出的方法能够有效避免转移过程和化学过程，同时飞秒激光的高效率

提高了石墨烯晶体管的制备效率。
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Abstract：A kind of transistor based on graphene heterojunction thin film was introduced， which 
was fabricated by femtosecond laser technology. According to the principle of preparing graphene by 
reducing graphene oxide， the graphene was directly prepared on the substrate of Si by femtosecond la⁃
ser. Finally， the graphene hetero junction thin film transistor （GHTFT） obtained a current on-off ra⁃
tio of 3.05 × 102. Compared with the graphene transistor before， this value increased by 102. At the 
same time， the relationship between the current on-off ratio of GHTFT and reduced graphene oxide 
with different levels was studied. The results showed that with the higher level of reduced graphene 
oxide， the current on-off ratio of GHTFT was greater， which indicated that femtosecond laser could 
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effectively adjust the electrical properties of GHTFT. In addition， because of the difficulties in prepar⁃
ing graphene at present， the method mentioned in this paper could effectively avoid the transfer pro⁃
cess and chemical process. And due to high efficiency， the femtosecond laser could also improve the 
preparation efficiency of graphene transistors.

Key words：thin film transistor based on graphene hetero⁃junction； reduced graphene oxide； fem⁃
tosecond laser

引　言

当前，硅基器件已经发展到了纳米尺度，在这

个尺度上想要进一步提高电学性能或者优化工艺

十分困难，而二维纳米材料的崛起与发展重新给与

了硅基器件巨大的潜力 [1, 2]。2004 年，Geim 等人通

过机械剥离的手段将稳定存在的石墨烯分离出

来 [3]。自此，石墨烯凭借本身独特的电学特性引起

了人们广泛的关注 [4, 5]。石墨烯是一种具有单原子

厚度、零带隙的二维材料 [6]，具有低的态密度、费米

能级电压可调等特点。这种独特的性质使其在传

感器 [7]、射频晶体管 [8]、存储器 [9]等研究方向上都取得

了一定的成就。将石墨烯作为沟道层是石墨烯晶

体管的一种基本应用，在高频器件、光电器件等领

域具备卓越的优势，但却一直难以突破低电流开关

比的困境 [10, 11]，其电流开关比只能达到一个量级以

内，异质结结构给出了提升电学性能的可行性方

案，这种应用形式不仅可以突破单种材料的固有限

制，还可以通过不同材料的组合实现新的特性。基

于石墨烯的异质结晶体管可以通过电场来调节石

墨烯的功函数，从而影响异质结界面处肖特基势垒

高度，进而调节器件的电学性能。

然而，受到制备技术的限制，目前对于石墨烯

异质结薄膜晶体管（GHTFT）[12]的研究正处于瓶颈

期。石墨烯中的污染物、破损、褶皱等问题 [13]会影响

晶体管的性能，且石墨烯对空气中的水、氧、氮等分

子的吸附也会对晶体管的电学性质造成不可逆的

影响 [14]。因此，发展石墨烯基器件尚存在许多需要

解决的困难，比如在石墨烯材料的转移过程中如何

避免结构的变化和污染；在制备过程中如何解决均

匀性的问题等。氧化石墨烯是一种石墨烯衍生物，

不仅化学稳定性极强，而且获取成本很低，值得一

提的是，通过还原氧化石墨烯获得的石墨烯材料同

样具备电压调节费米能级的能力，相较于化学气相

沉积法（CVD），这种方式的成本更低也更容易操

作。目前常见的还原方法有：化学还原法 [15]、热还原

法 [16]、光还原法 [17]等，这些方法本质上都是利用还原

工艺去除氧化石墨烯表面的含氧官能团，其中，光

还原法具备低温、直接、无杂质引入的制备优势，这

是其他方法不能够相比的。因此将光还原氧化石

墨烯用于制备 GHTFT 是十分有意义的，这种无转

移技术的实现有可能会大大提高石墨烯晶体管的

制备效率。

利用飞秒激光对氧化石墨烯薄膜进行还原，将

不同还原程度的薄膜用于制备 GHTFT，通过调节

还原氧化石墨烯和有机材料 PDVT⁃10 形成的肖特

基势垒，提高了石墨烯晶体管的电流开关比，同时

成功地探究了激光功率密度对 GHTFT 的电学性能

的影响。通过进一步分析 GHTFT 的滞回曲线说明

了还原氧化石墨烯捕获电荷的能力，并从器件层面

证明了氧化石墨烯的有效还原。

1 实　验

1.1　飞秒激光系统介绍与材料准备

本工作中飞秒激光处理系统所使用的激光器

为 Coherent 公司的 Monaco 517⁃20⁃1 型，输出波长

为 517 nm，脉 冲 宽 度 为 283 fs，脉 冲 重 复 频 率 为

1 MHz。飞秒激光处理光路如图 1(a)中所示。

由激光器输出的激光光束经功率控制系统和

扩束系统后，由二向色镜反射进入聚焦组件中，聚

焦组件由扫描振镜系统及聚焦场镜组成，激光光束

通过扫描振镜系统的反射后，由聚焦场镜聚焦照射

在氧化石墨烯薄膜表面 ，聚焦后的光斑大小为

10 μm。通过步进电机驱动扫描振镜的角度偏转，

可控制聚焦激光光束在薄膜表面进行扫描，实现飞

秒激光对氧化石墨烯薄膜的扫描处理。

氧化石墨烯（Graphene Oxide）溶液购买于江苏

先丰纳米材料科技有限公司；氯苯（99.9%）购买于

阿拉丁化学试剂有限公司；有源层材料 PDVT⁃10：
poly[2,5⁃bis(2⁃decyltetradecyl)pyrrolo[3,4⁃c]pyrrole⁃
1,4(2H,5H)⁃dione⁃alt⁃5,5’⁃di(thiophene⁃2⁃yl)⁃2,2’⁃
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(E)⁃2⁃(2⁃(thiophen⁃2⁃yl)vinyl)⁃thiophene]购买于生产

厂商 1⁃Materials。将氧化石墨烯溶液由 2 mg/ml 稀
释为 0.5 mg/ml。将 PDVT⁃10 溶解于氯苯溶液中，

并在 60 ℃的条件下加热 12 h，待充分溶解后得到

5 mg/ml的有机溶液。

1.2　GHTFT的制备

衬底为硅基衬底，其中绝缘层为 300 nm 厚度的

二氧化硅，将其通过三步法进行清洗，即依照丙酮、

异丙醇、去离子水顺序清洗，并利用高纯度的氮气

吹净残余液体。将旋涂机参数设置为 2 000 r/min，
20 s，稀释后的氧化石墨烯溶液在衬底上旋涂后干

燥，重复三次该过程形成氧化石墨烯薄膜。飞秒激

光系统对氧化石墨烯薄膜进行处理后得到还原氧

化石墨烯薄膜。然后将 PDVT⁃10 有机溶液直接旋

涂在还原氧化石墨烯薄膜上，旋涂参数为 1 000 r/min，
60 s，并在 120 ℃的条件下退火干燥 15 min。最后通

过热蒸发的方式蒸镀 50 nm 厚度的金电极以形成

源 漏 电 极 ，掩 模 版 参 数 固 定 为 L=30 μm，W=
1 000 μm。最终形成底栅结构的 GHTFT。

2 结果与讨论

2.1　激光还原氧化石墨烯（LrGO）薄膜的表征

正如图 1(a)中所示，激光光束直接作用于氧化

石墨烯薄膜，为实现氧化石墨烯薄膜的均匀还原，

扫描间距为 0.005 mm，扫描速度为 300 mm/s。这

种直接在硅基衬底上制备石墨烯的技术手段，不需

要经过高温条件和复杂的转移过程，完全预防了石

墨烯薄膜在制备过程可能造成的污染，极大地降低

了不可控性。图 1(b)展示出还原氧化石墨烯薄膜的

荧光显微镜图像，其中可以观察到薄膜的明暗变

化，较明部分（Ⅰ）为氧化石墨烯薄膜，较暗部分

（Ⅱ）为还原氧化石墨烯薄膜，但由于溶液浓度较

低，明暗变化不太明显。还原氧化石墨烯材料的过

程也就是去除氧元素的过程，这是一种质量上的损

失。从宏观角度来看，经过飞秒激光处理的薄膜相

较于原薄膜会有明显的下沉现象，因此还原后的氧

化石墨烯薄膜会变暗。

图 2(a)从微观角度展示了氧化石墨烯还原为石

墨烯的过程，即去除羟基和羧基过程，当飞秒激光

作用于氧化石墨烯薄膜时，其产生的能量会使得化

学键产生断裂，进而实现氧元素的去除。同时可以

通过适当调节激光的功率密度，进而精准去除氧元

素，需要注意的是避免因功率密度过大而对还原氧

化石墨烯薄膜产生损害。拉曼光谱测试是一种判

断氧化石墨烯还原程度的有效手段，D 峰和 G 峰是

石墨烯的主要特征峰，它们分别位于 1 350 cm-1 和

1 580 cm-1，D 峰作为石墨烯的无序振动峰，常用于

表征结构缺陷或边缘，G 峰是由 sp2碳原子的面内振

动引起的 [18]，因此通常利用 ID/IG 来表征石墨烯中的

缺陷密度，即 D 峰和 G 峰的拟合峰面积的比值，当

缺陷密度越大，氧化石墨烯还原为石墨烯的效果越

好。正如图 2(b)中所示，当飞秒激光的功率密度分

别 为 0.19 kW/cm2、0.53 kW/cm2、0.88 kW/cm2、

1.03 kW/cm2时，得到的 ID/IG的值分别为 0.94、0.95、
1.03、1.08，而原始氧化石墨烯的 ID/IG 则为 0.90，这
一结果验证了氧化石墨烯的有效还原。

2.2　GHTFT的表征及电学性能

图 3(a)为 GHTFT 的器件结构示意图，LrGO 是

经过飞秒激光处理后获得的还原氧化石墨烯层，其

与有机半导体材料 PDVT⁃10 共同构成了薄膜晶体

管的异质结部分；Si 作为栅电极，施加在 Si 上的电

压会对异质结产生调控作用，而 Au 作为漏、源电极

控制着电荷的迁移与电流的形成。如扫描电子显

图 1　飞秒激光系统处理氧化石墨烯薄膜的示意图

Fig.1　Schematic of femtosecond laser system processing gra⁃
phene oxide film

图 2　还原氧化石墨烯薄膜的化学分析

Fig.2　Chemical analysis of reduced graphene oxide thin film
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微镜（SEM）图像（图 3(b)）所示，分层结构由下到上

分别为 SiO2、LrGO、PDVT⁃10、Au。

如图 3(c)所示，电流开关比可达到 3.05×102，这

与之前的报道相比明显提高了一个量级，这说明基

于光还原法的石墨烯异质结结构可以明显改善石

墨烯晶体管的电学性能。正如前文提到过的，不同

大小的激光功率密度会对氧化石墨烯薄膜产生不

同程度的还原，换句话说，还原氧化石墨烯薄膜会

存在不同数量的悬挂键，这会对有机⁃石墨烯异质结

产生影响，因此获得了不同激光功率密度条件下的

GHTFT 转移特性曲线，它代表了在一定的源漏电

压（VDS=-10 V）下，栅极电压（VGS）对源漏电流

（IDS）的调控能力。当栅极电压从 +40 V 扫描至

-40 V 时，晶体管的电流开关比会随着激光功率密

度的增加而增大，这是由于激光功率密度越大，还

原氧化石墨烯出现的悬挂键越多，电子捕获也就更

容易，进而产生了更多的空穴，提高了载流子的密

度 ，使其在相同的扫描条件下产生更高的开态

电流。

2.3　不同激光功率密度下的滞回曲线比较

为了进一步说明飞秒激光对 GHTFT 产生的影

响，比较了不同激光功率密度条件下晶体管的滞回

曲线，滞回曲线的迟滞窗口大小可以直观地表现器

件捕获电子的能力。如图 4 所示，栅极电压通过反

向扫描获得的电流总是小于通过正向扫描获得的

电流，这说明 LrGO 的悬挂键捕获了载流子。此外，

在同样大小的电流条件下，正向扫描和反向扫描所

需的栅极电压的差值代表了器件捕获载流子数量

的多少。因此，将反向扫描条件下的 VGS=0 作为参

考，最终得到不同条件下器件捕获载流子的能力强

弱，依次为 6.5 V（0.19 kW/cm2）、7.2 V（0.53 kW/
cm2）、7.6 V（0.88 kW/cm2）、7.7 V（1.03 kW/cm2），

该差值越大，则表明捕获载流子的能力越强，这从

器件的角度证明了氧化石墨烯的有效还原。

2.4　GHTFT的工作原理

为了进一步探索 GHTFT 是如何工作的，对晶

体管施加不同的外部电压，从而得到电流的变化。

最终得到的转移曲线和输出曲线如图 5 中所示。转

移曲线（图 5(a)）展示了器件由关闭到开启的过程，

只有栅极电压到达阈值电压，沟道中的载流子才足

以形成电流。此外，当栅极电压固定时，沟道中载

流子浓度也是固定的，故当漏源电压逐步增加时，

漏源电流先持续增大，后逐渐趋于饱和；但是沟道

中的载流子浓度会随着栅极电压的增大而变大，这

时漏源电流则需要更大的漏源电压达到饱和状态，

如图 5(b)所示。

图 6 展示了 PDVT⁃10⁃LrGO 异质结的能带结

构，这有助于进一步了解器件的工作过程。在未施

加任何外部偏置电压的情况下，即 VGS=VDS=0，Lr⁃
GO 和 PDVT⁃10 具备统一的费米能级（EFS），这是因

为当 PDVT⁃10 具有较大的态密度（DOS）时，LrGO
和 PDVT⁃10 界面处的费米能级出现钉扎效应，此

时 PDVT ⁃10 界面处的空穴耗尽，导带（Ec）和价带

（Ev）产生弯曲。

图 3　GHTFT 的表征

Fig.3　The characterization of GHTFT

图 4　在不同激光功率密度下的 GHTFT 滞回曲线

Fig.4　Hysteresis curves of GHTFT under different laser 
power density
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当给 PDVT⁃10 和 LrGO 形成的肖特基势垒施

加反向偏置电压（VGS<0）时，LrGO 的费米能级显

著下降，肖特基势垒的高度从 ΦB减小到 ΦB1，势垒高

度的降低有助于空穴越过势垒形成漏源电流，空穴

数量的增加使得 PDVT ⁃10 的费米能级更接近价

带。同理，当施加正向偏置电压（VGS>0）后，势垒

高度则会显著提高，沟道中空穴数量不足，器件处

于关闭状态。

3 结　论

通过飞秒激光还原氧化石墨烯技术制备石墨

烯薄膜，并以 PDVT⁃10 为有源层材料成功地制备

了 GHTFT。在提高了石墨烯晶体管的电流开关比

的基础上，进一步探讨了激光的功率密度对晶体管

电学性能的影响，随着激光功率密度的增大，氧化

石墨烯的还原程度越高，具备捕获载流子能力的悬

挂键数量也越多，器件的电学性能也随之增强。此

外，从器件层面阐述了激光还原氧化石墨烯的原

理，验证了通过光还原技术获得的石墨烯具备与有

机半导体材料形成异质结的条件，同时深入探讨了

GHTFT 的工作机制。
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图 6　GHTFT 的工作原理示意图

Fig.6　Schematic of working principle of GHTFT

图 5　在 1.03 kW/cm2的激光功率密度下的 GHTFT 的电学

性能

Fig.5　Electrical characteristics of GHTFT at a laser power 
density of 1.03 kW/cm2

297


