
碳化硅衬底上外延双层石墨烯的电输运性质

胡聚罡   贾振宇   李绍春

Electron transport property of epitaixial bilayer graphene on SiC substrate

Hu Ju-Gang      Jia Zhen-Yu      Li Shao-Chun

引用信息 Citation: Acta Physica Sinica, 71, 127204 (2022)    DOI: 10.7498/aps.71.20220062

在线阅读 View online: https://doi.org/10.7498/aps.71.20220062

当期内容 View table of contents: http://wulixb.iphy.ac.cn

您可能感兴趣的其他文章

Articles you may be interested in

铁基超导体的扫描隧道显微镜研究进展

Studies of scanning tunneling spectroscopy on iron-based superconductors

物理学报. 2018, 67(20): 207401   https://doi.org/10.7498/aps.67.20181818

二维拓扑绝缘体的扫描隧道显微镜研究

Scanning tunneling microscopy study on two-dimensional topological insulators

物理学报. 2019, 68(22): 226801   https://doi.org/10.7498/aps.68.20191631

InGaAs(110)解理面的扫描隧道谱的理论诠释

Theoretical explanation of scanning tunneling spectrum of cleaved (110) surface of InGaAs

物理学报. 2021, 70(19): 196801   https://doi.org/10.7498/aps.70.20210419

扫描电子显微镜法测定金属衬底上石墨烯薄膜的覆盖度

Coverage measurement of graphene film on metallic substrate using scanning electron microscopy

物理学报. 2018, 67(7): 076802   https://doi.org/10.7498/aps.67.20172654

Bi (110)薄膜在NbSe2衬底上的扫描隧道显微镜研究

Scanning tunneling microscopy research of Bi(110) thin films grown on NbSe2

物理学报. 2018, 67(17): 170701   https://doi.org/10.7498/aps.67.20180977

单层FeSe薄膜/氧化物界面高温超导

Interface enhanced superconductivity in monolayer FeSe film on oxide substrate

物理学报. 2018, 67(20): 207415   https://doi.org/10.7498/aps.67.20181681



 

专题: 低维材料的新奇物性

碳化硅衬底上外延双层石墨烯的电输运性质*
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石墨烯是低维材料领域研究的热点, 在这一体系中研究发现了诸多新奇的量子现象, 深入理解石墨烯的

电输运性质对于其在未来电子学器件中的应用具有重要的意义. 本文通过热分解的方法在 SiC单晶衬底上获

得外延的双层石墨烯, 并系统研究了其电输运性质. 在小磁场范围内观测到弱局域化效应, 并在较大的磁场

区间发现了不饱和线性磁阻. 通过角度依赖的磁阻测量, 发现该线性磁阻现象符合二维体系的磁输运特征.

还在平行场下观测到了负磁阻效应, 可能是由双层石墨烯的转角莫尔条纹导致的局部晶格起伏导致的. 本文

工作加深了对于外延生长的层间具有一定转角的双层石墨烯的电输运性质的认识.

关键词：外延双层石墨烯, 磁电阻, 负磁阻, 扫描隧道显微镜

PACS：72.80.Vp, 73.43.Qt, 07.79.Cz, 68.55.–a 　DOI: 10.7498/aps.71.20220062

 

1   引　言

石墨烯由于具有优异的电子结构和物理性质,

如极高的电子迁移率、有效质量为零的载流子等 [1,2],

在未来电子学器件领域具有重要的应用价值. 石墨

烯同时还具有优异的机械性能和磁电性质, 在光

电、存储、量子计算等领域也有着非常好的发展前

景. 双层石墨烯是沿晶体轴旋转不对称的系统, 它

层间的相对转角可以调控层间的相互作用, 并呈现

出丰富的物理现象 [3−5]. 深入理解双层石墨烯的电

输运性质对于其在未来电子学器件中的应用具有

重要的意义.

研究磁阻 (magnetoresistance, MR)性质是磁

性电子器件和自旋电子器件等领域的重要内容 [6].

石墨烯的优异磁电阻性质可以应用于磁感应器和

磁存储等器件上 [7]. 通常情况下, 导体的磁电阻与

磁场强度的平方成正比, 在低磁场下饱和, 磁电阻

的大小相对较小 [6]. 对于机械剥离和外延的单层/

多层石墨烯体系都已经开展过相关的磁电阻性质

研究 [6,8]. 研究结果表明, 无论是机械剥离还是外延

的石墨烯单层和多层都会出现非饱和的线性磁电

阻 (linear magnetoresistance, LMR). 机械剥离的

石墨烯单/多层在小磁场范围内还会产生由弱局域

化效应导致的负磁阻现象 [9,10]. 然而, 对于外延的

石墨烯体系, 仅在多层中观测到了弱局域化效应,

而在单层的外延石墨烯中并未观测到弱局域化效

应 [8]. 迄今为止, 外延的双层石墨烯体系的磁阻性

质还少有报道.

目前为止, 描述 LMR效应的起源主要是通过

两种模型, 即经典模型 [11,12] 和量子模型 [13]. 前者采

用的是电阻网络模拟非均匀导电系统, 发现经典
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LMR受无序控制. 后者是针对零带隙和线性色散

的材料系统提出的, 认为当所有电子占据到最低的

朗道能级 (即所谓的量子极限条件)时, 可以出现

量子 LMR. 量子 LMR预期会发生在拓扑绝缘体

和石墨烯中. 后来的单层 [14] 和多层石墨烯 [6] 研究

均报道了量子 LMR, 而经典的 LMR也在单层石

墨烯中被观测到 [15]. 最近, 在对氢插层的外延双层

石墨烯  (hydrogen-intercalated  epitaxial  bilayer

graphene)的磁阻研究中, 否定了在多层石墨烯中

采用的线性磁电阻的量子模型, 并认为由位错导致

的电子结构分段 (segmentation of the electronic

structure)是导致经典 LMR的因素 [16,17].

本文聚焦于在 SiC衬底上外延的石墨烯双层.

首先, 通过在超高真空中快速加热分解的方法, 在

SiC的 C终止面上制备出外延的双层石墨烯薄膜,

然后在磁场和变温条件下研究了外延双层石墨烯

的电输运性质. 发现在垂直磁场的条件下, 1)在小

场 (B < 0.5 T)范围内会出现由弱局域化机制导

致的负磁阻效应; 2)在中等磁场强度区间 (0.5 T <

B < 5 T)出现经典的洛伦兹磁阻 [18]; 3)在大磁场

区间内 (5 T <B < 9 T)出现未饱和的线性磁阻现

象. 这些现象与以往报道的外延多层石墨烯一致.

通过改变磁场与样品的夹角, 还在外延双层石墨烯

中观测到平行场下的负磁阻现象 [6]. 本文的研究结

果加深了外延双层石墨烯的磁电输运性质的理解,

对未来开发以石墨烯为基础的磁电子学器件提供

了帮助. 

2   实验部分

SiC衬底上的外延双层石墨烯是在超高真空

分子束外延系统中制备的 (背景真空为 1×10–10

mbar, 1 bar = 105 Pa). 放入超高真空中之后, 首

先对 6H-SiC (0001)衬底 (面积大小约为 10 mm ×

2 mm)进行除气处理, 接下来将 SiC衬底置于约

1450 ℃ 的温度下进行反复煅烧, 最后再将衬底于

约 650 ℃ 下退火降温 . 通过这种方法在 6H-SiC

(0001)的 C终止面上热分解得到的双层石墨烯具

有较大的台面和接近 1—2个原子层的平整度. 通

过原位反射式高能电子衍射 (reflective high ene-

rgy electron diffraction, RHEED)和高分辨扫描

隧道显微镜 (scanning tunneling microscopy, STM)

对外延双层石墨烯薄膜的表面质量进行检测. 所有

的薄膜制备和形貌表征实验都是在超高真空的环

境下操作的. 输运性质测试则在综合物理性质测试

系统 (PPMS)中完成, 采用标准的四电极法进行

电输运测试.
 

3   结果与讨论

碳化硅热分解得到的双层外延石墨烯质量与

煅烧和退火的条件都密切相关 [19]. 图 1(a)所示为

碳化硅热分解得到的双层石墨烯 (BLG/SiC)的结

构示意图. 图 1(b)所示为生长过程中监测记录的

BLG/SiC表面的 RHEED图案. 该图案主要由条

纹构成, 表明 BLG/SiC表面具有原子级的平整度.

图 1(c)所示为 BLG/SiC表面获得的 STM形貌

图, 表明 6H-SiC(0001)衬底在经过高温煅烧和退

火处理后具有较大的台面, 并且已经完全被连续

的双层石墨烯所覆盖, 表面起伏在 1—2个原子层

左右 . 图 1(d)所示为原子分辨的 STM形貌图 .

除了表面碳原子晶格以外, 还可以清楚地看到莫

尔图案, 这是由上下两层石墨烯接近 4.5°的转角

形成的.

 

Bilayer graphene

SiC (0001)

(a) (b)

(c) (d)

40 nm 2.0 nm

图 1    (a) 在 6H-SiC(0001)表面外延双层石墨烯的结构示意

图; (b)生长过程在 BLG/SiC表面监测获得的RHEED图案;

(c)在 BLG/SiC表面获得的 STM形貌图, 尺寸为 200 nm ×

200 nm, U = 1.50 V, It = 50 pA; (d)在 BLG/SiC表面获得

的原子分辨 STM形貌图 , 尺寸为 10 nm × 10 nm, U =

0.90 V, It = 100 pA. 图中可以看到莫尔周期调制

Fig. 1. (a) Structure diagram in bilayer graphene grown on

6H-SiC(0001). (b)  RHEED  patterns  obtained  by  monitor-

ing the BLG/SiC surface during growth. (c) STM morpho-

logy on BLG/SiC surface. Size: 200 nm × 200 nm, U = 1.50 V,

It = 50 pA. (d) Atomic-resolved STM morphology obtained

on BLG/SiC surface. Size: 10 nm × 10 nm, U = 0.90 V, It =

100 pA. Moiré period modulation can be seen in the figure. 
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图 2所示为无外加磁场的情况下在 BLG/SiC

表面测量的电阻-温度 (R-T)曲线. 可以看出, 石墨

烯的电阻随着温度的降低而增大 (300—2 K). 在

50 K以下的温度区间, 电阻随温度下降而上升的

趋势变缓, 且有趋于饱和的趋势. 这种现象与WL

(weak localization)和 VRH (variable range hop-

ping)模型都不符合, 可能与温度降低引起的电声

散射增强有关 [8], 也可能与双层石墨烯中存在的电

子空穴泡泡 (electron-hole puddles)或者尺寸效应

相关 [20]. 在用低压力化学气相沉积 (low pressure

chemical vapor deposition, LPCVD)法合成的带

转角的多层石墨烯中, 也有类似的现象, 因此也可

能与石墨烯层间的转角有关 [21].

为了进一步探索外延双层石墨烯的电输运性

质, 对 BLG/SiC(0001)体系进行了磁电阻测量. 下

文涉及的磁电阻 MR 由如下公式定义: 

MR =
Rsq (H)−Rsq (0)

Rsq (0)
× 100%.

图 3(a)所示为垂直磁场的情况下, 改变温度

(2—200 K)获得的磁电阻曲线. 在小磁场范围内

(0 T < B < 0.5 T), 磁电阻随着磁场的增加呈现

向下弯曲的现象, 表现出负的磁电阻状态, 并且随

着温度的升高, 这种现象逐渐减弱, 如图 3(b)所

示. 当温度接近 80 K时, 负磁电阻现象完全消失.

这些结果与以往报道的多层石墨烯在定性上一

致 [6,15], 但是弱局域化的温度范围远大于多层石墨

烯 (弱局域化效应大约在 20 K消失), 相应的临界

磁场强度与多层石墨烯基本一致. 而对于报道的外

延的单层石墨烯, 未观察到明显的负磁阻现象 [15].

对于一个弱无序体系, 垂直于样品的磁场会破坏正
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图  2    在无外加磁场下测量的 BLG/SiC(0001)表面电阻 -

温度曲线, 其中插图显示为磁电阻测量的结构示意图

Fig. 2. Temperature-resistance curve measured on BLG/SiC

(0001) surface without an applied magnetic field. The illus-

tration shows a schematic diagram of the structure of mag-

netoresistance measurement. 
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图 3    (a)垂直磁场条件下在–9—9 T范围内不同温度条件的 MR vs. B 图; (b)垂直磁场条件下小磁场区域 MR vs. B 图; (c)垂

直磁场条件下中等磁场区域 MR vs. B 图; (d)垂直磁场条件下较大磁场区域 MR vs. B 图; (e)不同温度条件下的霍尔测试

Fig. 3. (a) MR vs. B diagram at different temperatures in the range of –9–9 T under vertical magnetic field; (b) MR vs. B diagram

of small magnetic field under vertical magnetic field; (c) MR vs. B diagram of medium magnetic field under vertical magnetic field;

(d) MR vs. B diagram of large magnetic field under vertical magnetic field; (e) Hall test at different temperatures. 
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向和反向跳跃路径之间的时间反转对称性, 破坏了

量子相干效应, 从而产生负磁阻态 [22], 而弱局域化

效应与温度的变化有着密切的联系, 因此本实验中

出现的负磁阻现象可以归结为弱局域化效应. 在本

文扭角双层石墨烯中的弱局域化效应强于外延的

单层、多层石墨烯体系, 原因在于外延的双层石墨

烯之间的转角增强了层间的电子跃迁, 因此增强了

谷间散射以及弱局域化效应 [23].

MR ∝ B2

图 3(c)着重显示了中等磁场区间 (0.5 T < B <

5 T)内磁电阻行为. 由图 3(c)可以看出, 磁阻与磁

场接近平方的关系, 即  , 说明在这一磁场

区间内双层石墨烯符合经典的洛伦兹磁阻性质 [18].

图 3(d)着重显示了大磁场区间 (5 T < B < 9 T)

内不同温度下的磁阻曲线. 在测量温度范围内所有

磁阻曲线均出现了线性行为, 而不是抛物线行为,

且在实验所用的最大磁场 (9 T)条件下仍然没有

出现磁阻饱和的现象. 实验中观测到线性磁阻在正

负场下对称, 说明实验中出现的线性电阻与霍尔电

阻无关 [24]. 之前的 STM/STS研究报道曾指出, SiC

表面外延双层石墨烯的电子结构在空间存在不均

匀性 [25]. 因此, 我们认为本工作中观测到的线性磁

阻很可能与外延双层石墨烯中空间电子结构不均

匀性有关. 除此之外, 还发现在一定磁场下, 磁电

阻随着温度的降低而显著升高. 这种依赖关系与单

层石墨烯的规律相同, 但是与外延的多层石墨烯完

全相反, 这种差异可能是由于外延的双层石墨烯之

间存在转角, 其输运性质会与单层石墨烯的类似 [23]

有关, 同时也表明石墨烯的磁阻性质是与薄膜的厚

度密切相关的. 在随后的霍尔电阻测量中 (如图 3(e)

所示), 当温度变化时, 没有发现载流子类型发生转

变, 而微晶石墨体系中报道的线性磁阻现象只在特

定的温度条件下才存在, 且与载流子类型的转变有

关 [26]. 这一区别表明微晶石墨体系中出现的线性

磁阻与我们研究的外延双层石墨烯体系中的线性

磁阻可能具有不同的本质.

为了进一步理解外延双层石墨烯中的磁电输

运性质, 还改变了磁场与样品表面之间的夹角, 并

在不同的夹角下进行了磁电阻的测量. 图 4(a)给
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图 4    (a) 2 K条件下, 旋转样品以改变磁场与样品夹角时的 MR vs. B 图, 其中 q = 0°代表磁场与样品垂直情况; (b) 图 (a)中小

磁场范围局部放大图; (c) 由图 4(a)拟合的结果, 其中   是磁场与竖直方向的夹角, 横坐标代表外加磁场的竖直分量; (d) 水平磁

场条件下 (q = 90°)不同温度的 MR vs. B 图

Fig. 4. (a) MR vs. B diagram by rotating sample and hence varing the magnetic field B direction q, where q = 0° represents the per-
pendicular condition of magnetic field and sample;  (b) local  enlargement of panel (a) at small  and medium magnetic field range;

(c) diagram according to the fitting results in Fig. 4(a), where q is the angle between the magnetic field and the vertical direction,
and the abscissa represents the vertical component of the external magnetic field; (d) MR vs. B plots at different temperatures un-

der horizontal magnetic field (q = 90°). 
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sinθ

出了当样品在 2 K下固定磁场 (9 T)中旋转时, 样

品的电阻随磁场旋转角度的变化情况. 图 4(b)中

的测量结果很好地符合了  的形式 (其中 q 为磁

场方向和样品表面之间的夹角), 表明外延的双层石

墨烯符合二维体系的磁输运模型 [6]. 此外, 图 4(c)

显示了磁场的方向对于负磁阻态的影响 (小磁场范

围内), 即使在 q = 90°时, 磁阻还保持较小的数值,

但不会消失. 并且磁阻由垂直磁场时的低场负磁阻

高场正磁阻变成平行磁场条件下的全负磁阻状态,

体现出磁阻与磁场方向的相关性. 图 4(d)是在平

行磁场 (q = 90°)条件下, 不同温度下的磁阻曲线

图. 在 60 K以下的温度区间, 出现了明显的全负

磁阻态, 且随着温度的升高, 全负磁阻态逐渐过渡

到正磁阻态. 平行磁场下的负磁阻态是三维拓扑外

尔半金属的典型输运特征之一 [27]. 磁性元素与石

墨烯的相互作用也可以产生负磁阻现象 [28]. 在机

械剥离的双层石墨烯中, 研究人员也观测到了类似

的平行磁场下负磁阻效应 [29]. 他们把产生原因归

结为涟波 (ripple)和平行磁场分量产生的磁场的

垂直分量, 并进一步产生由弱局域化效应导致的负

磁阻效应. 对于理想的二维电子气系统, 磁场的水

平分量通常不会产生全负磁阻现象. 然而, 对于本

文研究的外延双层石墨烯体系, 并不会产生机械剥

离导致的宏观尺度的涟波或起伏. 由图 1的 STM

形貌图可以看出, 上下层石墨烯之间存在一定的夹

角, 从而在石墨烯表面形成了莫尔图案. 这种转角

莫尔图案同时也伴随着表面原子晶格的应力变化

和起伏. 我们预期, 这些莫尔图案导致的微观上的

晶格起伏会与面内施加的平行外磁场相互作用, 从

而产生弱局域化效应导致的负磁阻现象. 对于双层

夹角体系而言, 莫尔图案导致的局部晶格起伏可以

广泛地存在, 即平行场条件下负磁阻现象要强于垂

直条件下的负磁阻现象, 也就是局部的晶格莫尔

“起伏”结构会阻碍并弱化垂直场条件下的弱局域

化效应, 但不会使其消失 [30]. 更加深入地理解双层

转角体系中的平行场负磁阻现象 [6], 需要进一步的

理论研究工作支持. 值得一提的是, 近年来的扭角

双层石墨烯研究主要关注了魔角附近的强关联效

应, 如莫特绝缘体、超导、关联磁性等. 不同转角下

的输运性质研究也引起了人们的关注, 如双层石墨

烯在不同转角下贝利相位的变化 [31], 以及在魔角

附近磁电阻值的突变 [32]. 但转角与磁电阻性质的

关系仍研究较少, 值得进一步的探索. 

4   结　论

通过将 6H-SiC(0001)衬底在超高真空中进行

热分解处理, 得到了外延双层石墨烯体系, 并系统

研究了外加磁场下的磁电阻输运现象. 观测到的磁

电阻行为满足一个二维体系的磁输运性质. 在小磁

场范围内, 出现了弱局域化, 并在强磁场区域观测

到线性磁阻现象, 这可能是由双层石墨烯中电子结

构的不均匀性导致的经典线性磁阻. 另外还发现在

平行磁场下出现了负磁阻现象, 这种现象可能对应

于样品在微观尺度上的莫尔晶格起伏.

感谢南京大学温锦生实验室和宋凤麒实验室协助输运

性质的测量; 感谢苏州大学江华教授卓有成效的讨论.
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SPECIAL TOPIC—Novel properties of low-dimensional materials

Electron transport property of epitaixial bilayer
graphene on SiC substrate*
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Abstract

Graphene  can  find  great  potential  applications  in  the  future  electronic  devices.  In  bilayer  graphene,  the

relative rotation angle between graphene layers can modulate the interlayer interaction and hence induces rich

physical phenomena. We systematically study the temperature dependent magnetoresistance (MR) properties in

the epitaxial bilayer graphene (BLG) grown on the SiC substrate. High quality BLG is synthesized by molecular

beam  epitaxy  in  ultra-high  vacuum.  We  observe  the  negative  MR  under  a  small  magnetic  field  applied

perpendicularly at temperature < 80 K, which is attributed to a weak localization effect. The weak localization

effect  in  our  epitaxial  BLG  is  stronger  than  previously  reported  ones  in  epitaxial  monolayer  and  multilayer

graphene system, which is possibly because of the enhanced interlayer electron transition and thus the enhanced

valley scattering in the BLG. As the magnetic field increases, the MR exhibits a classical Lorentz MR behavior.

Moreover,  we observe a linear  magnetoresistance behavior  in  a  large field,  which shows no saturation for  the

magnetic  field  of  up  to  9  T.  In  order  to  further  investigate  the  negative  and  linear  magnetoresistance,  we

conduct  angle-dependent  magnetoresistance  measurements,  which  indicates  the  two-dimensional  magneto-

transport phenomenon. We also find that the negative MR phenomenon occurs under a parallel magnetic field,

which  may  correspond  to  the  moiré  pattern  induced  local  lattice  fluctuation  as  demonstrated  by  scanning

tunneling microscopy measurement on an atomic scale. Our work paves the way for investigating the intrinsic

properties of epitaxial BLG under various conditions.

Keywords: epitaxial  bilayer  graphene,  magnetotransport,  negative  magnetoresistance,  scanning  tunneling
microscopy
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