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石墨烯是单原子厚的二维狄拉克相对论费米子系统,其优秀的光电学性质得到了广泛的关注和研究.本论文利

用量子理论研究掺杂石墨烯系统外电场和光场共同作用下的非平衡载流子的非线性太赫兹光学性质. 研究发现,

掺杂石墨烯带内光吸收表现出强的非线性太赫兹光学特性. 随着外加偏压电场的增大,石墨烯非线性光学响应增

强;随着外界太赫兹光频率的减小,非线特性增强. 研究表明通过改变电场强度,可以有效调节石墨烯系统太赫兹非

线性光学特性. 研究结果为探索和发展以石墨烯为基础的新型纳米太赫兹光电器件的研究和实际应用提供了理论

依据.
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1 引 言

石墨烯独特的电子结构和光电学性质,使得其
在光电材料和器件领域拥有巨大的研究和应用价

值 [1,2]. 自 2004年以来,全世界掀起了研究石墨烯
的热潮. 一方面, 石墨烯系统电子低能量区是线性
色散的相对论狄拉克费米子,这就为研究相对论的
狄拉克粒子提供的很好的平台 [3]. 另一方面,石墨
烯超高的载流子迁移率使得有可能替代硅制作新

一代的半导体器件 [4]. 石墨烯可以被刻成尺寸不到
一个分子大小的单电子晶体管. 石墨烯的电子迁移
率非常高,并且电荷迁移时消耗的能量很小 [5]. 此
外,石墨烯高度稳定,即使被切成一纳米宽的元件,
导电性也很好.石墨烯的导电电子不仅能在晶格中
无障碍地移动,而且速度极快. 石墨烯中电子的运
动速度达到了光速的 1/300, 远远超过了电子在一
般导体中的速度.这使得石墨烯中的电子的性质和
相对论的中微子非常相似. 但是, 目前石墨烯制作
电子器件还存在诸多困难: 制作尺寸层数可控, 高

质量的石墨烯比较困难;石墨烯是无带隙的半金属
系统, 打开带隙比较困难; 另外石墨烯的集成也很
困难 [6].

随着研究的深入,人们发现石墨烯同样具有非
常优秀的光学性质, 利用这些独特的光电学性质,
可以制作石墨烯高速高频纳米光学器件 [7]. 最近的
实验研究表明,利用石墨烯高导电性能和高的光透
射率, 可以将石墨烯制作成为透明电极, 代替贵金
属电极氧化锡铟 (ITO)、金等改善液晶显示器, 太
阳能电池,光电探测器等光电器件的性能以及降低
他们的制作成本 [8]. 此外,我们注意到,石墨烯在太
赫兹区表现出强的非线光学性质,并且这种非线特
性并没有表现出随光波长变化的共振行为 [9]. 福州
大学的陆晶晶等研究表明不同于碳纳米管简单的

非线性散射,在氧化石墨烯中可能存在多种非线性
光学效应另外 [10]. 姚建铨研究组通过太赫兹光谱
实验研究发现石墨烯载流子的动量弛豫随太赫兹

光谱强度表现出明显的阈值行为 [11]. 石墨烯系统
的拉比震荡可以在飞秒范围内很容易的观测到,并
且石墨烯还有着超快饱和光吸收的性质 [12]. Wright
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和 Ishikawa 等人分别用不同的方法证明石墨烯系
统存在非常强的太赫兹光学特性 [13,14]. 这些超快
光学性质都非常不同于以往的传统的半导体材料

的性质,同时也表明石墨烯是非常好的非线性光学
材料,在非线性光学领域具有非常大的用途.
在电场、光场、磁场共同作用下,由于外场与

材料的相互作用的复杂性,电子系统将呈现许多奇
妙的物理性质. 现在的研究,无论是实验还是理论,
大多是单一的外场时材料性质的研究. 未来, 人们
希望可以同时使用多个外场调控材料的性质,使得
器件能够实现更多的功能和更高的效率. 从 2006
年开始,我们系统研究了石墨烯系统低温以及高温
下的电输运性质以及热载流子效应 [15,16]. 同时我
们也系统研究了石墨烯系统的光学性质,得到了许
多有价值的研究成果 [17,18]. 在过去的研究中,我们
分别发展了系统的理论模型研究石墨烯的电学性

质和光学性质, 能够系统解释相关的实验结果, 并
且发现了许多有意义和价值的研究成果.正如和其
他大多数研究者一样,我们研究石墨烯的电学和光
学性质都是分开处理的,石墨烯仅仅处于一种外在
的场的作用下. 我们很自然的会思考, 如果石墨烯
同时处于两个外场, 如电场和光场的作用下, 是否
会有更有趣又价值的物理性质. 因此, 为了更深入
的理解石墨烯的光电学性质, 在本研究论文中, 我
们将研究并理解掺杂的石墨烯系统,在外电场和光
场的共同作用下,石墨烯系统的光学性质是怎样的,
外加的偏压电场是怎样影响石墨烯光学性质的.

2 理论模型

本论文,我们考虑门电压调制掺杂的石墨烯-二

氧化硅-硅衬底系统, 该系统是现代电子场效应管

中广泛应用的电子器件模型. 石墨烯放在绝缘的

300 nm的二氧化硅上,在石墨烯层可以制作各种电

极,例如 S源极, D漏极. 然后氧化硅的下面是个导

电的硅层. 这种石墨烯的三明治结构有很多的优点.

首先,两位英国物理学家正是利用这种系统首次制

备并鉴定了单层石墨烯;其次, 这种结构系统非常

利于减小石墨烯的起伏和应变; 最后, 一个最大的

优点就是这种系统可以很方便的加门电压 Vg 改变

载流子的浓度, 得到高掺杂的石墨烯样品, 同时可

以非常方便的制作电极, 测试石墨烯的光学性质,

这是一种已经被广泛应用的结构. 正如其他研究者

一样, 这里我们考虑电子型掺杂的石墨烯样品, 通

过半经典的波尔兹曼动量和能量平衡方程,以及载

流子数守恒方程,我们自洽计算得到了在给定偏压

稳定电场 Fx 时石墨烯系统的电子漂移速度 vx 和电

流以及电子的温度 Te
[16]. 该理论模型能够理解石

墨烯在电场尤其是高电场时的非线性电输运性质,

并能够解释相应的实验结果.

当研究石墨烯的线性光学性质时,在弱辐射场

下, 可以将石墨烯系统和光场分开处理, 即把光场

当作微扰. 这种方法是研究材料外场响应比较普遍

的方法 [19],通过线性响应理论,我们系统研究了石

墨烯弱光场时的光学性质,能够系统理解并解释石

墨烯弱光场时的实验结果和发现 [18]. 但是,当外界

辐射光非常较强时,研究系统对外场的非线性响应

时, 用微扰理论处理已不合适, 需要将石墨烯和光

场作为整体处理. 这时当超快光或光脉冲与石墨烯

相互作用时,包含辐射场的石墨烯哈密顿量为

ih̄
∂
∂ t

ψ(t) = vF

 0 px − i py + eA(t)

px + i py + eA(t) 0

ψ(t), (1)

这里费米速度 vF = 108 cm/s, t 是时间, e < 0 为基
本的电子电量, ψ(t) 为光场存在时石墨烯系统载
流子的含时波函数, p = (px, py) 为载流子的动量,

A(t) = −
∫

E(t)dt 是光场电场分量的矢势, 其中

E(t)是光场的电场强度.我们考虑沿 X 轴线性极化

的光场 E(t) = E0 sinωt,则 A(t) =
E0

ω
cosωt, ω 是光

场的频率.通过分析,可知此时光场-石墨烯系统波
函数的形式解为 [14]

ψ(t) = c+(t)ψ+(t)+ c−(t)ψ−(t), (2)

其中

ψ±(t) =
1√
2

e[∓iΩ(t)]

 e−(i/2)θ(t)

±e(i/2)θ(t)

 , (3)

分别是导带 (+) 和价带 (−) 的波函数, c±(t) 分别
是导带或价带载流子的占据概率.含时的相位

Ω(t) =
vF

h̄

∫ √
[px + eA(t)]2 + p2

y dt,

含时的角度 θ(t) = arctan[py/(px + eA(t))]. 由以
上的分析, 我们可以构造单粒子的光电流算符
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j(t) = −evFψ†σψ , 从而计算得到 X 方向上线性
极化的光场产生的光电流.
正如上面所述, 本工作研究的是高掺杂的电

子型石墨烯系统, 这就使得导带中的电子费米
能 EF 远远大于外界太赫兹光场光子能量 h̄ω , 即
EF ≫ h̄ω . 因此, 在外界电场和太赫兹光场的作用
下, 该石墨烯系统只会存在导带内的光吸收, 从价
带到导带的电子跃迁的带间光吸收是被限制的. 进
而由上面的光电流算符可以计算得到石墨烯系统

单电子的带内光电流为

j(t) =
−evF(px + eA)√
(px + eA)2 + p2

y

, (4)

很明显该单粒子光电流 j(t)与外界光场 A(t)并不
是简单的线性响应关系,即光电流的行为特征与外
界光场的行为特征有明显的区别,是一个复杂的非
线性关系.这与普通的抛物线型色散的半导体材料
有明显的区别,抛物线型色散的材料其光电流与外
界光场是线性响应的,即 j(t)-A(t).
同时, 由于电场的存在, 使得石墨烯中的电子

从电场中获得了动量和能量, 从而使电子系统并
不是处在平衡状态, 而是处于非平衡状态, 其在电
场作用下非平衡时的费米分布函数 f [Eλ (p

∗)], 这
里 p∗ = p−pv 为电场存在时非平衡分布的电子

的动量, pv = pFv/vF 为电子从电场获得的动量,
v = (vx,0)是电子的漂移速度, pF是费米波矢. 考虑
到此时电子的分布,可以计算得到电场和光场同时
存在时总的光电流

J(t) =
gsgv

(2π h̄)2

∫
j(t) f [Eλ (p

∗)]d p.

给定电场强度时电子的漂移速度和温度在以前的

工作中已经可以自洽自己算得到 [16]. 最后,经过积
分分析计算可得

J(t) =
2JF

3πχ

[
(1+χ2)E+(η)− (1−χ)2E−(η)

]
. (5)

这里 JF = −evFk2
F 是与电子浓度 ne 有关的元

电流, kF =
√πne , E±(x) ≡ E±

(π
2
|x
)
分别是第一

(二) 类椭圆积分, 其中无量纲化的两个参数
χ = eA/pF + vx/vF 和 η = 4χ/(1+ χ)2. 这便于我
们在数值计算时做无量纲处理,简化计算.

3 结果讨论

图 1计算了三组不同输运电场强度 Fx 时对应

的光电流 J(t). 计算发现, 石墨烯系统表现出强的

非线性光学响应特性,这是由其线性的色散关系导
致的. 这种强的非线性光吸收行为从单粒子的光电
流 j(t)的表达式就能清楚的显示出来. 很明显, 石
墨烯的这种非线性光学行为既不同于传统的抛物

线型半导体的行为,也明显不同于传统的非线性材
料的光吸收行为,比如克尔型和饱和型非线性光学
材料 [20]. 石墨烯是一种新的非线性光学材料. 同时,
随着外界稳定偏流电场强度 Fx 的增加, 石墨烯载
流子的漂移速度 vx 相应增大,进而会使得石墨烯太
赫兹非线特性增强. 图 1表明外界电场增强了石墨
烯的非线性光学特性. 这是由于电场增大,使得电
子偏离平衡状态增强,漂移速度 vx 增加,进而使得
χ = eA/pF +v/vF 增加. 同时,随着 χ 的增大,系统
的光电流会增大, 非线特性也会变大. 同时我们也
应当指出, 不论是电场强度 (vx) 的增大, 还是光场
强度的增大,都会使得 χ 增大,电子偏离平衡状态
增强, 从而非线性光学行为也更加明显. 这说明在
石墨烯系统中, 电场能够影响光场的行为. 通过研
究说明,石墨烯系统强的非线性太赫兹光学行为可
以通过外界的电场有效的调节和控制.这一重要特
性为制作以石墨烯为基础性能可控的非线性太赫

兹光电器件提供了便利.

图 1 外加 1 THz的光场 E(t) = cosωt, 选取不同的输运电场
强度 Fx 时, 对应的光电流 J(t). 图中三组数据 (实线, 虚线, 实
线-虚线)对应输运电场强度由上往下逐渐增大.为了比较,显示
光电流 J(t)的非线性行为,图中同时画出了太赫兹光场 E(t)的

变化

图 2显示了外界电场强度 Fx一定,选取不同太
赫兹光场频率时光电流 J(t)的变化. 从图中可以看
出,随着外界太赫兹光频率 ω 的减小,即光子的能
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图 2 外界电场强度 Fx 一定,选取不同太赫兹光场频率时光电
流 J(t)的变化

量减小, 石墨烯的非线性光吸收增强. 这是由于随

着频率 ω 的减小, A(t) =
E0

ω
cosωt 会相应的增大,

对应 χ = eA/pF +v/vF 的值也会增大,计算得到的

光电流 J(t)也会增大,其非线性也会增强. 其背后

的物理原因是光子能量越小,对应的带内的波函数

的交迭越强, 进而产生的光电流就越大, 非线性特

性也越强. 这一特点说明, 不需要能量较高的太赫

兹光子, 就能获得较强的非线性光学特性. 这一优

点也使得石墨烯非常适合用于制作新型的非线性

太赫兹光电器件.

4 结 论

本论文研究计算了掺杂石墨烯在外界电场和

太赫兹光场共同作用下的光电流. 石墨烯是线性色
散的二维狄拉克费米子系统,表现出了强的非线性
光吸收性质. 通过研究发现, 石墨烯是一种新型的
非线性光学材料. 外界电场增大可以增强了石墨烯
的非线性光学行为. 光场的频率越低, 其非线性也
会越强. 石墨烯系统强的非线性太赫兹光学特性可
以通过外界的电场有效的调节和控制.这些特性使
得石墨烯成为制作非线性太赫兹光电器件理想材

料. 本工作的理论研究结果可以为石墨烯器件尤其
是相关的太赫兹器件的研究和实际应用提供一定

的理论依据.
最后我们应当指出,本论文初步研究了石墨烯

材料在光电场共同作用下的响应行为.运用量子理
论对光场的处理较为准确,而运用半经典的理论对
电场的处理较为简化. 虽然如此, 我们仍然得到了
一些有价值的研究成果.后期我们希望进行更深入
的研究, 建立更准确系统的量子模型, 研究石墨烯
在多外场作用下的性质.

作者在此非常感谢与日本东京大学 K. L. Ishikawa教授
有益的讨论.
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Abstract
In this paper, we present a detailed theoretical study of nonlinear terahertz optical properties of graphene in the presence of electric

field and terahertz radiation field. The optical current is computed and investigated on the basis of quantum theory and semi-classical
Boltzmann equations. It shows a large nonlinear terahertz response and the nonlinearity becomes larger with increasing electric field or
decreasing terahertz frequencies. Moreover, it is found that the optical nonlinearity can be modified and controlled by electric fields.
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