
评述

·42卷 (2013年) 7期

大尺度介观电学输运在纳米结构石墨烯中的实现
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摘 要 Anderson局域化是量子波动性导致的最重要的物理现象之一。

Anderson局域化理论原是对电子体系提出的， 但是由于电子波动性只在很小的

范围内(即相位相干长度内)有效， 使得Anderson局域化的观测成为一个难点。

在文章中， 作者报道了在纳米结构石墨烯中首次观测到的二维Anderson强局域

化现象。 更重要的是作者找到了使电子相位相干长度增长至少一个量级的方

法， 使得电子的相位可以更容易地被操控。作者用尺寸标度方法得到三组局域

化长度分别为 1.1， 2.0和3.4 mm。 局域化长度随磁场的变化和理论预测符合得

非常好。 大尺度介观电学输运， 表现为并行于二维变程跳跃电导的另一通

道。 低温下(T<25 K)观测到费米能级附近存在的库仑准能隙抑制了电子与电子

间的非弹性散射，从而使得相位相干长度增长到10 mm。
关键词 纳米结构石墨烯， 介观输运， Anderson强局域化， 标度理论，

库仑准能隙

Abstract Anderson localization is one of the most important physical phenomena caused by

the wave nature of quantum particles. It was originally proposed for the electronic system，but never

clearly observed because the wave nature of electrons is usually only manifest at extremely small dis-

tances，denoted the dephasing length，and therefore making the observation very difficult. In this arti-

cle we report the first observation of Anderson localization in 2 dimensions，on nanostructured gra-

phene. Perhaps more important is the fact that we have discovered a way to enhance the dephasing

length of electrons，by at least one order of magnitude，so that the electron phase may now be more easi-

ly manipulated. In this article，we use exponential sample-size scaling of conductance to demonstrate

strong electron localization in three sets of nanostructured antidot graphene samples with localization

lengths of 1.1，2.0，and 3.4 μm. The localization length is observed to increase with applied magnetic

field，in accurate agreement with the theoretical prediction. The large-scale mesoscopic transport is

manifest as a parallel conduction channel to 2D variable range hopping，with a Coulomb quasigap

around the Fermi level. The opening of the correlation quasigap，observable below 25 K through the

temperature dependence of conductance，makes possible the exponential suppression of inelastic scat-

terings and thereby leads to an observed dephasing length of 10μm.

Keywords nanostructured graphene，mesoscopic transport，Anderson strong localization，

scaling theory，Coulomb quasigap
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1 引言

介观物理介于经典物理世界和量子物理世界之

间，起着桥梁作用，它研究尺度介于宏观和微观

之间的系统。在经典物理中，样品的电导遵循欧姆

定律进行扩散输运。二维(2D)导体的电导表示为

G=G□W/L，其中G□是与样品尺寸和形状无关的方块

电导率(sheet conductance)，W是样品宽度，L是样

品长度。经典扩散输运法则指出，在二维体系中，

只要样品是方块形状(L=W)，样品电导永远是个常

数(G=G□)。但是当我们进入介观世界后，这个规律

是否还符合呢[1]?

电子间散射的平均效应导致了扩散输运。弹性

散射不会改变电子的总能量，只有电子的动量(或

方向)会被改变，因此即使经过多重弹性散射，相

位信息依然会被保留。介观现象就是电子的相位

信息经过多重弹性散射仍会得以保留的体现[2]。和

弹性散射不同，非弹性散射会改变电子的能量和

动量，因此经历非弹性散射之后，电子的相位信

息会丢失，进而产生了退相干(dephasing)作用。相

位相干长度 (dephasing length 或 phase coherence

length)lφ限定了经典扩散行为恢复的尺度：当样品

尺寸L大于 lφ时，样品就恢复了经典行为。如我们

前面所述，在经典扩散输运区域，只要样品是方块

形状，二维电导是与样品大小无关的。可是，如果

样品的电导背离了这一规律，那么我们就有可能探

索到介观输运区域的新规律了。

在纯净石墨烯 [3]中，从弹道输运到扩散输运

的转变在 50 nm 到 500 nm 的尺度中实现 [4]。当样

品尺寸大于 1μm时，测量样品的导电性质随尺寸

的变化，成为最直接而又最清楚地检测样品是否

有偏离扩散输运现象的方法。介观输运提供了这

样一种可能性 [5]。尤其是在二维 Anderson 强局域

化的无序体系中，当相位相干长度 lφ大于样品尺

寸 L 时，介观电导应当随样品尺寸增大而呈指

数衰减。

由于相位相干长度通常比较小，一维(1D)强局

域化效应只在掺硅的砷化镓结构[6]、碳纳米管[7]和

石墨烯纳米带[8]中观测到；而在二维无序化的石墨

烯中，局域态的平均尺寸只是从变程跳跃(variable

range hopping)电导参数中间接得到 [9—12]。在本文

中，我们首次报道了纳米结构(又称反点(antidot)网

络结构)石墨烯中存在两个并行通道：一个是在高

温下(T > 25 K)占主导的变程跳跃导电通道，另一个

是在低温下(T < 25 K)二维强局域化作用占主导的介

观导电通道。我们测量了三组具有不同孔洞直径的

纳米结构石墨烯样品，通过测量样品电导随样品尺

寸(直到10μm)变化的标度化方法[13，14]，得到样品低

温下局域化长度(localization length)分别是 1.1 μm，

2.0 μm和3.4 μm。局域化长度随磁场的变化关系和

理论预测的结果[15]符合得非常好。
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2 纳米结构石墨烯的制备和测量方法

我们制备了A，B两组不同几何构型的纳米结

构石墨烯器件[16—19]。如图1(a)的扫描电子显微镜照片

(SEM image)所示，样品组A是方块形状的石墨烯，

中间被均匀地刻蚀出纳米结构的孔洞，形成反点

(antidot)的网状结构。样品组 A 的边长分别是 1

μm，2 μm，4 μm，6 μm和10 μm。石墨烯内部的孔

洞排列成三角阵列结构，孔洞的直径是100 nm，周

期是 150 nm。样品组B的样品(B1和B2)是霍尔矩

形(Hall bar)结构，如图1(b)所示。石墨烯中间是具

有同样周期的三角阵列排列的孔洞，但孔洞的直径

有变化(样品B1的孔洞直径为90 nm；样品B2的为

120 nm)。样品组B的长度固定是14 μm。图1(b)内

的插图是石墨烯内部三角阵列孔洞的原子力显微镜

照片。为了方便样品组之间的比较，样品组B测得

的电导被归一化为方块电导。

单层石墨烯样品是从天然石墨上用胶带剥离下

来的，然后沉积到覆盖了 285 nm厚 SiO2的高掺杂

硅片上。高掺杂的硅片作为栅电极来调节石墨烯的

载流子浓度。单层石墨烯可以用光学显微镜的色彩

对比度来判断，再由拉曼光谱进行确定。金属电极

的制作过程是先用电子束将 PMMA胶曝光，显影

后再先后蒸镀上10 nm的Ti和60 nm的Au。反点的

网状结构是将 PMMA 胶再一次用电子束曝光出

来，然后用氧气的离子束刻蚀掉暴露出来的部分。

每个石墨烯纳米结构的器件至少有 4个电极。图 1

(a)的SEM照片只显示出内部的两个电压电极。接

触电阻大约为几百欧姆或更小。

我们的测量是在Quantum Design公司设计的多

功能物性测量系统(PPMS)中进行的。测量之前，

石墨烯器件会在测量系统中，在高真空的状态下

(压强< 5×10-7 Torr)原位升温到 380 K，并保持若干

个小时，进行退火，以去除样品表面吸附的杂质。

电学测量仪器有 Keithley 公司的 2182A 纳伏测量

仪，6221交流/直流电流源和Agilent公司的 4156C

半导体测试仪。在低温下(T <20 K)，由于样品电阻

较大(几百千欧姆或兆欧姆)，测量主要用变电压测

电流的方法完成。在所有的磁学测量中，磁场的方

向都垂直于石墨烯薄膜。

3 纳米结构石墨烯器件的实验测量结果

和相关讨论

3.1基本输运测量和低温下样品的磁阻

图2(a)给出了不同温度下，样品组A中2 µm大

小的样品方块电阻随门电压的变化。其中电阻的最

高点在门电压Vg等于-2.4 V的位置，这一点是电中

性点(charge neutrality point，即CNP)。纯净石墨烯

在被制作成纳米结构之前，器件的迁移率可以达到

5000—20000 cm2/(V·s)，电阻的温度变化较小。但

是在被制作成纳米结构后，器件的迁移率室温下只

有750 cm2/(V·s)，这是由于样品内部反点结构的形

成给系统增加了很多边缘态，从而增大了系统的无

序化。同时，电中性点的电阻随着温度降低显著地

增大(如图2(a)所示)，在2 K的低温下，显示出很大

的可由门电压调控的开/关(on/off)比率。我们研究

的重点——介观电学输运性质——主要集中在电中

性点附近。

所有的样品在低温下，在不同的门电压位置，

都显示出很大的负磁阻效应。负磁阻定义为MR =
(R(B)-R(B = 0))/R(B = 0)。图 2(b)给出了图 2(a)中的

样品在低温 2 K时，不同门电压下测得的磁阻MR

与磁感应强度B的关系曲线。电阻已经相对于零磁

图1 两组纳米结构石墨烯的扫描电子显微镜照片 (a) 样品组A

为方块形状结构； (b) 样品组B为霍尔矩形结构，(b)中的插图

为石墨烯纳米结构的原子力显微镜照片， 显示内部纳米结构是

三角晶格阵列
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场的电阻进行归一化。我们可以明显地看出，负磁阻

在电中性点处最大，4 T时可以达到-60%。当门电

压偏移了电中性点的位置时，如Vg - VCNP= ± 30 V，

负磁阻逐渐减小到-30%。样品组A中最大的样品

(10 µm)，它的低温负磁阻在电中性点处最大，4 T

时可达到-90%。这些负磁阻的现象和其他报道石

墨烯纳米带的文献[20]很相似，因此不在此赘述。

在2 K下，所有的样品在电中性点附近都展现

出一个小的输运带隙。我们测量了不同大小样品电

中性点附近的电导随源漏之间电压和门电压的变

化，画成二维彩图，如图2(c)所示。为了清楚地进

行对比，电中性点已经被平移到零伏的位置。黑色

的区域代表电导被强烈抑制。从图2我们可以明确

地看出，随着样品尺寸的增加，输运的带隙逐渐变

大。所有的数据都来源于样品组A，所以电导都是

方块电导。这意味着在低温下，我们的样品存在着

非扩散的、介观的导电通道。

3.2电中性点方块电导的温度关系

为了更清楚地揭示纳米结构石墨烯中存在的两

个并行导电通道，我们把样品组A中的6个样品在

电中性点测得的电导的对数，以T -1/3为变量画在图

3中，以期望判断样品中是否存在二维变程跳跃电

导[21]。室温下，6个样品电中性点的电阻都是39 kΩ

左右(有±3 kΩ的变化)，这正是经典扩散输运的行

为。为了消除这小范围电阻差别(±3 kΩ)造成的影

响，我们把样品的电导相对于室温电阻 39 kΩ进行

归一化。此外，电导以量子电导G0=e2/h为基本单

位进行表示。

图 3清楚地表明，在从室温到 25 K的范围内，

所有样品的电导数值基本相同，并且电导的对数

lnG和T -1/3符合线性的关系。这个线性关系意味着

这是二维变程跳跃电导起主导作用的区域。二维

变程跳跃电导定义为 lnG∝(T0 /T)α ，其中 a = 1/3。

附录A对这个温度关系给出了一个非严谨但有启迪

作用的推导。但是在 25 K以下，电导的温度关系

逐渐开始偏离这个行为，开始符合a =1/2的轨道，

最后达到一个平坦的区域。不同样品的电导分别达

到不同的值，这些平坦区域的电导值有量级的差

别。这种非扩散的行为清楚地描述了并行于变程跳

跃的介观导电通道。如图 3 中虚线标示的平坦区

域，电导非常完美地符合G = G'exp(-L/x)的关系，

其中L代表样品尺寸，x是描述介观导电通道的空

图2 (a) 不同温度下，样品组A中2 µm

大小的样品电阻随门电压的变化。在20 K

以上时， 所用电流为 Isd=50 nA， 2 K下

的数据是用电压 Vsd=20 mV 测得的；(b)

该样品在2 K的低温下和不同门电压下测

得的磁阻 MR 与磁感应强度 B 的关系曲

线。电阻已经相对于零磁场的电阻进行

了归一化。所用电流为 Isd = 5 nA；(c)在

2 K的低温下， 样品组A中不同大小样

品对应的二维彩图， 描述电中性点附近

的电导随源漏之间电压Vsd和门电压的变

化，其中G0=e2/h
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间指数分布的局域化长度。

我们把从a =1/3过渡到a =1/2的行为解释为在

费米能级附近打开了一个库仑准能隙(Coulomb qua-

sigap)。在二维体系中，库仑准能隙的态密度和能

量是线性的关系，同时电导会满足 lnG∝(T0 /T)1/2 关

系[22]。关于库仑准能隙的解释和相关的温度关系的

推导请见附录B。而变程跳跃理论是建立在态密度

是个常数的基础上。基于这两种不同态密度关系，

我们建立了一个可变的态密度模型，如图 4所示。

库仑准能隙和变程跳跃的常数态密度的拐点对应的

能量是 kBTc，其中Tc=25 K。根据这个态密度模型，

可以推算得出描述电导随温度变化的关系

(请见附录C)，公式如下所示：

G = γ0 exp
é
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è
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ø
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2A2/3 T -1/3 - æ
è
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2 T -1 , (T > Tc) ,
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é
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êê
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úú-

æ

è
çç

ö

ø
÷÷2 Tc

A T -1/2 , (T Tc) . (1)

图3中空心符号就是从(1)式得到的电

导随温度变化的结果，其中无量纲的常数

A 等于 0.58， γ0 等于 1.77G0。可见，理

论模型的预测和实验结果符合得很好。

费米能级附近打开的库仑准能隙不仅精

准地预测了电导和温度的关系，并且可

由此估算出一致的相关长度尺寸和能量

(第四部分会提到)。最重要的一点是库仑

准能隙的存在，抑制了非弹性电子与电

子之间的散射，从而使得在实验中能够

观测到大尺度介观电学输运。这种指数

倍的抑制非弹性电子散射的理论在十多年

前就被提出了[23]，但是实验上却几乎从未

被观测到[24]，这一点后文还会详述。

3.3两种局域态

石墨烯纳米结构和这两种导电通道之

间有一个简单的对应关系。我们把对高温

下(>25 K)变程跳跃电导起主要作用的局

域态归因于反点网络结构的边缘态[25，26]。

位于同一个孔洞的边缘的局域态之间是弹

性散射。当电子通过热激发从一个孔洞边缘跳跃

(hopping)到另一个孔洞边缘时，产生导电作用。在

图3的插图中，绿色实心箭头代表弹性散射，虚线

代表跳跃到邻近的孔洞边缘态。

对变程跳跃通道来说，局域态之间的跳跃距离

可以由以下公式[27]得到： ξVRH = 13.8/[kBgVRHT0] ，其

中 kB是玻尔兹曼常数，T0是高温极限时从图 3得到

的斜率，gVRH=8×1016/(eV·m2)是用爱因斯坦关系式从

室温下测得的电导推得的态密度。这个态密度和文

献[10—12，28]中报道的值很接近。用这个态密度

图3 样品组A中6个样品在电中性点测得的方块电率导G□， 以量子电导G0为

单位， 以T-1/3为变量的对数图(实线是测得的电导值， 空心符号是从 (1) 式计

算得到的电导值，虚线用来强调电导饱和的平坦区域，内插图为两种并行导电

通道的示意图)

图4 无量纲化的态密度以x=e /kBT c为变量的函数图
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我们可以得到跳跃距离为 xVRH= 50 nm(±5 nm)，这

恰好近似等于石墨烯反点网络中相邻孔洞之间的宽

度，这同我们的物理图像是相符的。

低温下(<25 K)的介观输运归因于远离孔洞边

缘的石墨烯网络结构中的 Anderson 局域化电子

态，如图3插图中红色的虚线/箭头所标示。这个区

域相较于边缘态几乎是没有被破坏的。由于有库

仑准带隙的存在，呈现出一个不同的温度关系：

lnG∝ T -1/2 。但对于有限大小的样品，低温时，电导

主要来源于这些费米能级附近的，有着最大局域化

长度的态。这就是(与温度无关的)介观导电通道。

根据局域化的标度理论[14](scaling theory)，在二

维无序体系中，由于相干反散射(coherent back scat-

tering)的机制，扩散系数会随着电子的输运过程而

累积性和乘积性地衰减(也就是说，从玻尔兹曼扩

散常数 DB = v2
Fτ/2 开始，随着扩散距离的增加而指

数性地衰减)。这种下降的重整化过程会被相位相

干长度 lφ截断。因此，当 lφ小于样品尺寸 L时，我

们只会观测到经典扩散输运；当 lφ大于样品

尺寸L时，二维电导会随着样品尺寸的增大

而指数化减小。这就是Anderson强局域化作

用下的结果[13，29]。

3.4 低温下(T=2 K)的大尺度介观电学

输运

我们仔细测量了低温下(2 K)，在电中性

点及远离电中性点处，纳米结构石墨烯的电

导随着不同测量间距(即样品尺寸)L的变化。

在图 5中，我们用黑色实心圆表示 2 K温度

时测得的样品B1电中性点的电导(归一化为

方块电导)的对数随样品尺寸 L的变化趋势。

在 10 µm以下，如理论预测的一样[29]，电导

的对数 lnG和长度L有非常好的线性关系。

红色的实线是对样品尺寸在 10 µm以下

的电导数据进行线性拟合得到的。从拟合得

到的斜率可以得到局域化长度x0=3.4 µm。但

是当样品长度超过 10 µm后，样品方块电导

开始符合欧姆定律，即与长度无关。图 5中

红色虚线标示了样品尺寸在 10 µm以上时的

电导变化趋势，代表经典的扩散输运区域。这种从

非扩散到扩散输运的过渡，清楚地表明相位相干长

度是10 µm。

图5插图是样品B2低温2 K时对应的电中性点

的电导G□与样品尺寸L的关系图。从对样品电导的

线性拟合，我们得到B2的局域化长度是ξ = 1.1 µm，

比 B1 的局域化长度ξ0=3.4 µm 小。与样品 B1 相比

较，样品B2内部的洞直径稍大，是120 nm，这对应

着孔洞与孔洞之间是更窄的石墨烯纳米带宽度。下

文中我们还会提到，孔洞的直径介于B1，B2之间

(100nm)的样品组A的局域化长度是 2 μm，正好也

是介于B1，B2的局域化长度之间。这同我们的物

理图像很符合：当反点网络的宽度更小，弹性平均

自由程更短，因此局域化长度更短。

为了进一步验证我们从非扩散、介观的输运过

渡到扩散、经典的输运行为的研究结论，我们制作

了一个和样品组B具有同样霍尔矩形结构的参考样

品做为对比。参考样品是用电子束蒸镀的方法制备

图5 样品B1电中性点所对应的方块电导G□(以G0为基本单位)与样品尺

寸L的关系图(黑色实心圆是样品B1在电中性点处测得的电导。在灰色

阴影区域，黑色空心圆是门电压被调控到离电中性点12 V处， 对应的

样品电导。蓝色空心圆是作为参考样品的一个 7 nm厚的不连续金膜的

方块电导。测量都是在2 K下进行， 源漏间电压是20 mV
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而成的一个 7 nm 厚的不连续金膜。需要强调的

是，不连续的金属薄膜已经被广泛地研究了四十余

年，这种薄膜呈现出半导体的特性，它处在金属向

绝缘体转变的边界，而本文讨论的位于电中性点处

的纳米结构石墨烯是处于绝缘态的。因此我们用这

样一个已经被研究得很彻底的材料作为对比样品。

室温下，金膜的方块电阻是 34 kΩ，和纳米结构石

墨烯电中性点的电阻很接近。而不连续金膜在 2 K

时的电导(如图 5中的蓝色空心圆所示)，在微米尺

度下符合扩散输运特性。由此可以看出，只有在电

中性点处的纳米结构石墨烯，才具有如此独特的可

延展到10 µm的大尺度非扩散介观输运。

图5中还用黑色空心圆表示门电压在离开电中

性点时(即Vg- VCNP=12 V)样品的电导。所有样品的

电导已经大于量子电导，体系已经转变到了弱局域

化区域[30，31]，因此不会再有随样品尺寸变化的标度

效果。同时，关于电导和温度的关系，只有符合变

程跳跃电导关系a =1/3的现象被观测到，低温下也

没有观测到由a =1/3转折到a =1/2的趋势。

3.5 磁场对局域化长度的影响

电子的量子力学相位是介观现象的基础，外加

磁场会对介观现象产生明显的影响。这是因为外加

磁场的磁通量 ∮A ⋅ dl ，作为量子力学电子运动波函

数 exp[ ]-i(e/ℏ)∮A ⋅ dl 额外的相位因子，会影响电子

间相位相干信息。因此磁场效应是检测我们观测到

的尺寸标度效应是否是由电子的相位相干引起的一

种非常有效的方法。一维体系是一个例外，因为一

维体系没办法容纳任何磁通量。

图6(a)是不同磁场下，样品组A电中性点的电

导随样品尺寸的变化图。从图6(a)零磁场电导数据

的线性拟合斜率我们可以得到局域化长度是2 μm。

这么大的二维局域化长度已经被理论预测和计算出来
[32—34]。局域化长度和弹性平均自由程(elastic mean

free path)lm的关系是： ξ≅ lm exp[ ](π/2)kFlm [5]，其中

kF是费米波矢。费米波矢可以从载流子浓度 n推算

出来。二维体系中载流子浓度是态密度 (density

of states，即 DOS)和能量的乘积。石墨烯中电子

能量可表示为 E = ℏkFvF =mv2F ，而态密度 DOS 可

表 示 为 g(E) =m/πℏ2 =E/v2
Fπℏ2 ， 因 此

n = g(E) ×E = k2
F /π。从而得到 kF = nπ 。(费米波矢

是费米波长的倒数，因此当载流子浓度很低的时

候，费米波长相应地很大。表征介观系统的一个重

要的特征长度就是电子的费米波长。石墨烯在

电中性点处可以保持比较低的载流子浓度 (约

1011 cm-2)，从而达到大的费米波长 (约几十个纳

米)，而纯金属的费米波长只有几个埃(Å)的量级，

这是石墨烯的一个独特之处)。而电中性点的载流

子浓度可以通过公式 G-1 =G -1
s +(neμ)-1 [35]，对图 2(a)

中室温下电导被门电压调控的曲线进行拟合得到：

n = 2.5×1011 cm-2。拟合得到的参数 G -1
s 对不同的样

品都在 1—3 kΩ范围内，表明样品制备的可重复性

很好。由此，我们得到样品组A的平均自由程 lm=

30 nm。对样品B1和B2，可以用同样的方法得到

平均自由程分别是33和26 nm。

我们可以清楚地从图 6(a)看出，外加磁场后，

样品电导依然遵从标度理论，并且随着磁场的增

大，局域化长度逐渐增长。1 T 时，ξ增长到 3.6

µm，2 T 时增到 6.25 µm，3 T 时增到 8.2 µm。样

品B1，B2也有着同样的被磁场调节的行为：对样

品 B1，ξ(0.25T)=4.4 µm，ξ(0.5T)=5.7 µm，ξ(1T)=

9.1 µm；对样品 B2， ξ(1T) =1.5 µm， ξ(2T) =2.0

µm，ξ(3T)=2.6 µm，ξ(4T)=3.0 µm。这种局域化长

度随磁场变化的精确行为早在 1985 年就被 Ono[15]

根据二维Anderson强局域化理论计算并预测。我

们把三组样品的局域化长度随磁场变化的趋势同

理论进行拟合，画在图 6(b)中，可见理论和实验

符合得非常好。

由 图 6(b) 和 文 献 [15] 我 们 可 以 得 到

B/B0 =(ev2
Fτ

2 /ℏ)e1/λB ，其中B0是弹性散射时间 τ 的函

数， λ = ℏ/EFτ是一个无量纲的常数。B0和 τ之间的

关系给估算平均自由程提供了另外一种方法。从

样品组A可以得出B0=0.075 T(对样品B1和B2，分

别得到 B0等于 0.04和 0.13 T)，因而可以估算得到

弹性散射时间 τ= 28 fs。玻尔兹曼扩散常数是
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DB = v2
Fτ/2 = 1.4 × 10-2m2/s ， 对 应 着 平 均 自 由 程

lm = vFτ= 28 nm(对样品B1和B2，分别得到平均自由

程 lm=32 nm，24 nm)。这个值和之前得到的 30 nm

平均自由程是非常接近的(对样品B1和B2，分别得

到平均自由程 lm= 33 nm，26 nm)。态密度DOS也

可以根据g=G/e2DB求得，这里用的电导是2 K时从

1 μm 大小的样品测得的。由此得到 g = G/e2DB =
1.7×1015/(eV·m2)。这个态密度对应局域化长度最长

的态，它只有可变跳跃电导态密度的1/50。(1)式正

是基于两种不同态密度得到的简化的物理图像模

型，从而得到的电导随温度变化的关系。

4 库仑准能隙模型和实验参数的一致性

检测以及相关物理讨论

我们用刚才得到的态密度来检测库仑准能隙

模型的一致性。准能隙内部的所有总数可由 n' =

gkBTc =1/(prij
2)求出，态与态之间的平均距离 rij可由

此估计得到，即 rij = 300 nm。由 l = rij = 300 nm和 g

= 1.7×1015/(eV·m2)，我们得到无量纲常数 A 等于

0.574，这和我们根据(1)式从温度曲线(图3)拟合得

到的值A=0.58正好吻合。对 T >Tc的区域，我们用

从二维变程跳跃得到的态密度gVRH = 8×1016/(eV·m2)

和刚刚得到的A的值，可求出 l=ξVRH = 43.5 nm，这

和本文前面求得的跳跃距离 50 nm 也很相近。此

外，库仑能隙 Δε 还可以从库仑相互作用 e2/4pke0rij

估算得到。由 k =2.45[36]和 rij=300 nm，可以得到能

隙为 Δε =1.96 meV，对应着转变温度 23 K，这也

和图 3中温度曲线得到的 25 K的转变温度很接近。

需要注意的是，远离费米能级也可能会出现库仑作

用。但是，当有一个高的态密度的背景存在时，这

种效应就很难用电导G随温度T a中的a = 1/3到1/2

的转变判断出来。以上这些一致性的检测进一步证

实了我们样品中库仑准能隙的存在。

低的态密度加上费米能级附近存在的库仑准能

隙，是构成了大尺度相位相干长度的原因，从而使

得我们实验上能够观测到介观输运现象。对于费米

能级附近的Anderson局域态，如果它和临近的激

发态之间有一个有限的能级间距 Δε ，那么电子向

上跃迁的机会就会减小；而由于费米海的存在，电

子也不能向下跃迁，因此电子间的散射无法造成能

量的改变，非弹性散射几率因此减小。那么当温度

T≪Δε /kB时，电子—电子间的散射就无法造成退相

干作用。这里能隙 Δε 的空间平均值是 kBTc这个量

级。因此，当T ≪ 25 K时，非弹性散射就会按指数

级的规律被抑制[23]。低温下这么低的态密度也可以

用库仑准能隙的存在来解释，因为库伦准能隙能会

把费米能级附近的态密度清空。对应1.1—3.4 μm的

Anderson局域态，只有在低温下才能观测到，由此

图6 (a)在不同磁场下，样品组A电中性点的电导G□随样品

尺寸L的变化。其中不同颜色的实线是对应颜色的电导的线

性拟合。从图中可以看到，电导的对数 lnG和样品尺寸L有

着很好的线性关系，并且从斜率可以推算出局域化长度为

2µm。磁场可以抑制相干反散射，因此可以增加局域化长

度。(b)局域化长度x(B)的倒数以磁场为变量的函数图，其中

磁场被参数B0归一化，x0是零磁场时的局域化长度。黑色实

线是理论预测，蓝色的符号对应样品组A，红色和绿色的符

号分别对应样品B1，B2
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可以判断这些态应该分布在(或者说十分靠近)费米

能级。假如有对应更小的局域化长度的其他的局域

态存在，他们都会被 1.1—3.4 μm这个区域内的态

短路，因而不会被观测到。在石墨烯中，电声相互

作用很弱，在低温下尤其如此[37—39]，因此没有考虑

电声相互作用的必要。

5 结束语

我们首次报道了在纳米结构石墨烯样品电中性

点处观测到的二维Anderson强局域化效应，并通

过对样品电导的尺寸标度，在三组具有不同反点大

小的纳米结构石墨烯中，得到局域化长度分别为

1.1，2.0和 3.4 μm。局域化长度随磁场的变化和理

论预测符合得非常好。大尺度介观电学输运，在费

米能级附近存在库仑准能隙，表现为二维变程跳跃

通道的并行导电通道。低温下(T<25 K)观测到的费

米能级附近存在的库仑准能隙，抑制了电子与电子

间的非弹性散射，从而使得相位相干长度增长到

10 μm。实验上观测到的从介观输运(指数级的尺寸

标度)到扩散输运(与尺寸无关的)的转变，进一步证

实了相位相干长度是10 μm。大尺度的介观电学输

运为石墨烯纳米器件的应用展示了光明的前景。

我 们 还 可 以 从 阿 哈 罗 诺 夫 — 玻 姆 (Aha-

ronov-Bohm或AB)效应来测量相位相干长度[19]。测

量AB效应时，在孔洞的周围，永远都会有一个和

圆形电流路径有关的有效半径 r，对应的路径长度

是πr~200 nm。因此我们把由AB效应测得的相位相

干长度归因于紧密排列在孔洞边缘的边缘局域态，

它们的数量比费米能级附近的局域态多得多(50

倍)。由于边缘态不可避免地会引入自旋反转散射

(spin-flips catterings)，因此可以预期，从 AB 效应

的测量方法得到的相位相干长度要比本文报道的值

小得多[19]。在从1 μm到10 μm的区域内，本文报道

的尺寸标度方法提供了一种能得到与费米能级附近

的局域态对应的局域化长度的十分独特的方法。但

是相关的内容仍值得进一步研究。

当第一次观测到在纳米结构石墨烯中有比纯净

石墨烯还要长的相位相干长度时[31]，会令人费解。

但是，我们的样品和纯净的石墨烯不同。纯净的石

墨烯是一种半金属，而在电中性点附近的纳米结构

石墨烯是绝缘体，费米能级附近的局域态是有库仑

准能隙的Anderson局域态。类似定性的情况在无

序的氧化铟中也曾遇到[24]，他们观测到无序态的氧

化铟中非弹性的电子散射率和结晶态相比会减小很

多，这归因于费米能级附近无序态的能谱分裂。

对石墨烯如何取得大尺度的相位相干长度进行

研究不仅有深远的科学意义，而且对技术领域也会

有很重要的影响。但必须指出的是，我们对于介观

物理现象的探索远没有结束，仍有很多问题有待深

入研究。比如说，库仑准能隙只能在电中性点被观

测到，而远离电中性点却没有证据能够证明库仑准

能隙的存在。最直观的解释是这两处的载流子浓度

不同。当一个高的态密度的背景存在时，这种效应

很难用我们的简化模型，从电导随温度Ta中的a=

1/3到1/2的转变来判断。究竟是什么原因导致了这

一结果，仍有待理论计算给予解释。也许我们只是

掀开了介观物理世界帷幕的一角。

随着科技的飞速发展，现代电子器件的尺度在

不断缩小，已经可以达到和本文所得到的大尺度的

相位相干长度同样的数量级或更小。我们可以想

象，在不久的将来，电子的相位可以被电子器件直

接操控，届时，也许会将电子工业的发展推向一个

新的高潮。

致谢 本文论述的主要工作 [1]是同路建明、石武、

王喆、张渟、孙明远、郑远、陈其宏、王宁、林志

忠等人合作完成的。在此对他们对该工作的贡献表

示感谢。

附录A：二维变程跳跃电导表达式的推导

假设费米能级附近分布着一些离散的局域化的

电子态。这些电子可以被激发到导带，但这通常需

要很大的激发能。或者电子也可以从一个局域态

“跳跃”(hop)到其他的态上去(见图A1)。这就叫做

跳跃电导(hopping conduction)。
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电子从费米能级以下的一个局域态位置跳跃到

费米能级以上的一个空位置时，需要满足两个条

件：一个是需要热激发提供能量 Δε ，另一个是需

要隧穿通过空间距离 rij。跳跃几率(hopping proba-

bility) P就等于两者概率的乘积[22]，即

P = exp(-Δε/kBT) × exp(-2 rij)， (A1)

其中c是隧穿系数，单位为1/长度。

Mott[21]是第一个提出这两种几率之间会有竞

争，从而可以得到跳跃的最大几率，进而得到变程

跳跃电导公式 lnG∝(T0 /T)α ，二维情况下，a=1/3。

以下是一个非严谨的推导。

态密度g表示的是每单位面积单位能量内的电

子数，假设它是个常数，那么二维态密度可以表示

为 g = 1
πr 2ijΔε

；则有 Δε = 1
πr 2ij g

。跳跃概率为

P = exp(-1/πr 2ij gkBT) × exp(-2 rij)

= exp
é

ë
êê

ù

û
úú- 1

πr 2ij gkBT
- 2 rij

. (A2)

当 1
πr 2ij gkBT

= 2 rij 时 ， 即 rij =(2πg kB)-1/3T -1/3

时 ， 对 应 跳 跃 概 率 P 的 最 大 值 为 ： Pmax =

exp[ ]-4 (2πg kB)-1/3T -1/3 。 由 此 我 们 可 以 得 到

G∝exp[ ]-(1/T)1/3 ，这就是Mott提出的变程跳跃电导

在二维体系中对应的温度关系。有关严格的推导，

可参考文献[5]。

附录B：库仑准能隙

我们从同样的跳跃几率公式(A1)出发。如果

电子从费米能级下的局域态跳跃到费米能级上的

其他态后，原来的位置就成为空穴，带正电，新

的位置为电子占据，带负电。那么就会存在库仑

相互作用 (Coulomb correlation)，相互作用能量

为-e2/krij。

推导库仑准能隙的起点是确认在跳跃前的态为

基态，也就是最低能态。基态必须是恒定的，因此

Δε - e2 /κrij 0，否则跳跃会造成更低的能态，因而

造成与起点的矛盾。因此 Δε e2 /κrij 是基态的稳定

条件(stability condition)。这条件意味着在费米能级

附近，即 Δε→0 ，rij必须趋近于无穷大( →∞ )。

也就是说，费米能级附近的态密度必须非常小，甚

至是零。再进一步推导，就可以从态密度的定义得

到 g∼ 1
πr 2ijΔε

=(κ2 /πe4)Δε ，即在库仑准能隙中，二

维态密度和能量成线性的关系。

把临界情况 rij = e2 /κΔε 带入到公式(A1)中，可

以得到

P = exp(-Δε/kBT) × exp(- 2 e2 /κΔε)

= expé
ë
ê

ù
û
ú- Δε

kBT
- 2 e2

κΔε
. (B1)

当 Δε
kBT

= 2 e2
κΔε

时，即Δε = æ

è
ç

ö

ø
÷

2 e2kB

κ T 时，同样

对应着一个最大几率P = expé
ë
ê

ù
û
ú- 2Δε

kBT
= exp

é

ë
êê

ù

û
úú- æ

è
ç

ö
ø
÷

8 e2
κkB

1
T ，

由此我们可以得到 G∝exp[ ]-(1/T)1/2 。这就是库仑

相互作用体系对应的温度关系。

附录C：在有库仑准能隙存在时的

电导与温度的关系

以上是假设 g∼Δε 可以延伸到无穷大的 Δε ，

但在现实系统中这是不可能的。更现实的态密度如

图C1所示。对应这样的态密度，它的电导与温度

的关系可以推导如下：

我们对跳跃几率公式(A1)做一些修改，用 N(ε)

表示载流子浓度，那么 rij∝1/N1/2(ε)；令 l = 1/ ，

l则表示局域态的平均大小。公式(A1)可改写为：

G∝exp
é

ë
êê

ù

û
úú-æ

è
ç

ö

ø
÷1

N1/2(ε)l
+ ε

kBT
， (C1)

图A1 电子在费米能级附近跳跃的示意图
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其中 N(ε)是载流子浓度(单位是1/面积)， N(ε)是态

密度的能量积分， N(ε) = ∫g(ε)dε ，其中g表示态密

度 。 二 维 变 程 跳 跃 电 导 的 温 度 关 系

G∼ exp[ ]-(T0 /T)α ，其中a=1/3，是建立在态密度是个

常数的基础上。假设费米能级附近打开了一个库仑准

能隙，那么在二维体系中，这个准能隙内部的态密

度和能量是成线性关系的。基于这两种态密度关系，

我们建立了一个可变的态密度模型，如图C1所示。

根据图C1，态密度可以表示为

g(ε) = g0
ε

kBTc
, ||ε  kBTc ;

g(ε) = g0 , ||ε > kBTc .
(C2)

载流子浓度可以表示为

N(ε) = ∫-ε

ε
g(ε)dε = g0

ε2

kBTc
, ||ε  kBTc ;

N(ε) = 2∫kBTc

ε
g(ε)dε + g0kBTc

= g0(2 ||ε - kBTc) , ||ε > kBTc .

(C3)

归一化能量，并把能量 ε 除以 kBTc，用 x 表

示，即x=e/kBTc，得到

N1/2(x) = g0kBTc x , || x 1 ;

N1/2(x) = g0kBTc 2x - 1 , || x > 1 .
(C4)

把这个表达式代入到公式(C1)中，则跳跃电导

G可以表示为

G∝exp
é

ë
ê
ê

ù

û
ú
ú-

æ

è
çç

ö

ø
÷÷

1
l g0kBTc x

+ xTc

T , || x 1 ;

G∝exp
é

ë
ê
ê

ù

û
ú
ú-

æ

è
çç

ö

ø
÷÷

1
l g0kBTc 2x - 1

+ xTc

T , || x > 1 .

(C5)

求函数G(x)相对于 x的最大值，用 a(b)表示低

温(高温)时局域态间的距离，g0(g1)表示低温(高温)

时的态密度，可以得到对应最大值的 x，用 xm来表

示，如下式所示：

xm =
T

é
ë

ù
ûa g0kBTc
3

1/2 , xm  1 ;

xm = T 2/3

2éë
ù
ûb g1kBTc
3

2/3 +
1
2 , xm > 1 .

(C6)

令 xm = 1，则可以得到转折点对应的温度

T = a g0kBTcTc 。

最后我们把公式(C6)代入公式(C5)，则可以得

到电导对温度的关系：

T < a g0kBTcTc时，

G∝exp
é

ë

ê
ê

ù

û

ú
ú-

æ

è
ç
ç

ö

ø
÷
÷2 Tc

a g0kBTc

T -1/2 ;

T > a g0kBTcTc时，

G∝exp
é

ë

ê

êê
ê

ù

û

ú

úú
ú-

æ

è

ç
çç
ç

ö

ø

÷
÷÷
÷3T 1/3

c

2[ ]b g1kBTc

2/3 T -1/3 - æ
è
ç

ö
ø
÷

Tc

2 T -1 .

(C7)

现在我们对上面的推导公式进行归一化。我们

从无量纲常数 ḡ = g/ g/l2kBTc 开始。其中g和 l既可

以代表靠近费米能级附近(库仑准能隙内)的态，又

可以代表远离费米能级的态(对高温下的二维跳跃

电导起贡献的态)。如正文中图4所示，我们把 ḡ 画

成以 x = ε/kBTc 为变量的函数。 ḡ 就可以表示成：

ḡ(x) = A || x , || x 1 ;
ḡ(x) = A , || x > 1 .

(C8)

式中 A = l gkBTc 。将态密度归一化的优点是，A是

个近似常数，那么局域态的大小 l可以独立变化，而

l g 这个乘积作为常数A的一部分( kBT 固定不变)

也一定是保持不变。归一化的标准是基于：局域态

之间的平均距离 r̄ij 决定了只有大小为相同量级的

态才能起作用。这是因为，如果 l >> r̄ij ，则意味着

只有热激发起作用，而不是距离上的跳跃起作用。

而在另一种极限情况下，即 l << r̄ij ，热激发或跳跃

概率都很低，这种情况下的总体跳跃电导可以忽

略不计。所以此处只有 l~ r̄ij 才能对跳跃电导有较

大贡献。由于态密度和局域态的面积成反比关系：

g~ r̄-2
ij
。所以 l g 是一个常数。在我们的推导中，

把态密度分为一个低温区和一个高温区，这两个区

图C1 态密度以能量e为变量的函数图

·· 466



·42卷 (2013年) 7期

域分别对应不同的 l和 g的值。A是个常数这个事

实，可以用来检测理论模型和实验数据的一致性。

根据公式(C8)，载流子浓度可表示为

-N (x) = ∫-1
1
ḡ(x)dx = Ax2 , || x 1 ;

-N (x) = 2∫1
x
ḡ(x)dx + A = A(2 || x - 1), || x > 1 .

(C9)

跳跃电导G可表示为

G = exp
é

ë
ê
ê

ù

û
ú
ú-

æ

è
çç

ö

ø
÷÷

1
l N(ε0)

+ ε0

kT = exp
é

ë

ê
ê

ù

û

ú
ú

-
æ

è

ç
ç

ö

ø

÷
÷

1
A-N (x)

+ xTc

T .

(C10)

求函数G(x)相对于 x的最大值，可以得到对应最大

值的x，用xm来表示：

xm = T
ATc

, || x 1 ;

xm = 1
2
æ
è
ç

ö
ø
÷

T
ATc

2/3

+ 1
2 , || x > 1 .

(C11)

把上式代入公式(C10)中，可以得到

低温区：G∝exp
é

ë
êê

ù

û
úú-

æ

è
çç

ö

ø
÷÷2 Tc

A T -1/2 ;

高温区：G∝exp
é

ë
êê

ù

û
úú-æ

è
ç

ö

ø
÷

3T 1/3
c

2A2/3 T -1/3 - æ
è
ç

ö
ø
÷

Tc

2 T -1 .

(C12)

高温时，1/T这一项的影响很小，起主要作用

的仍是 T -1/3 ，因此在高温区域，依然是二维变程跳

跃起主导作用。
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