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[bookmark: _GoBack]摘 要 针对手性石墨烯超表面的研究主要集中在中红外波段而在太赫兹波段的器件研究相对较少的问题及石墨烯非本征结构产生的相对较小圆二色性不足，利用石墨烯的特性设计了一个双层手性石墨烯的超表面结构，上下两层石墨烯图案有一定的旋角，并研究能够实现太赫兹波段圆偏振光的光学手性特性及其动态调控的微结构。通过分析共振处的电磁场特性来探究圆二色性产生的物理机制。同时改变结构参数分析对手性的影响，最后通过石墨烯的费米能级和弛豫时间的改变，分析其动态调谐的能力。仿真结果表明：该器件结构能在光波垂直入射时，太赫兹频段实现圆二色性，在7 THz处圆二色性最大可达到29 %。
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Abstract：Since graphene is an ideal material for the electromagnetic control, the metasurface periodic array arrangement of graphene can excite the surface plasmon in multiple frequency bands to achieve a double-layer graphene chiral metasurface.  The electrical properties of graphene allow researchers to easily change its Fermi level and relaxation time, thereby regulating the optical properties of the graphene metasurface. In this paper, the structure of double-layer chiral grapheme metasurface is designed by using the properties of graphene. The upper and lower two layers of graphene pattern have a certain rotation Angle, and the optical chirality and dynamic regulation of circular polarized light in terahertz band are studied.  The structure of the device can achieve circular dichroism in the terahertz frequency band when the light wave is vertically incident, and the maximum circular dichroism can reach 29% at 7THz. The tunability of the optical chiral properties were explored by changing the Fermi level and relaxation time of the graphene metamaterial.  The characteristics of electromagnetic field at resonance are analyzed, and the physical mechanism of circular dichroism is explained.  At the same time, the influence of structural parameters on chiral properties is also analyzed. Finally, the dynamic tuning ability of graphene is analyzed by changing the Fermi level and relaxation time.  The calculation results of this structure provide the feasibility for the realization of integrated photonic devices with tunable polarimetric operations.
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0 引言
手性在自然界中普遍存在，是指某一物体无法通过自身的旋转和平移与其镜像重合的特性[1-3]。光学手性主要包括圆二色性[4]、旋光性[5]以及非对称传输特性[6]。圆二色光谱已广泛应用于生物医药和分子化学领域，可用于检测蛋白质和DNA的结构信息，也可用于研究电荷转移和跃迁过程。近红外圆二色光谱已成为探测过渡金属的d→d跃迁的有效手段，有助于研究分子的电子分布和几何结构。自然存在的手性物质的手性响应通常较弱，这大大限制了手性研究及其应用。随着超材料的发展及微加工技术的进步，人们在微米乃至纳米尺度上的设计与加工变得更为精确灵活，同时将手性的概念融入其中，从而产生了手性超材料。然而，当前大多数手性超材料的加工工艺复杂且成本高昂。因此，设计一种成本低廉、易于制备且具有显著手性效应的手性超材料具有重要意义。
近年来，除了针对金属手性超表面的研究[7-8]，基于石墨烯[9]的手性超表面的圆二色性和旋光性研究也取得了进展。TEUN-TEUN K等人[11]设计了一种复合型手性超表面，该结构由一层石墨烯和两层非手性旋转对称的金属结构组成。该结构在太赫兹波段工作，当太赫兹波垂直入射并激发石墨烯表面等离子体激元时，能够产生强烈的圆二色性和旋光性，并可通过调整外加栅极电压的方式实现动态调控。SHI J H等人[12]提出了一种复合型非本征手性结构，由一层石墨烯超表面和镂空的金属分裂环构成。电磁波倾斜入射时，可通过改变入射角来调节圆二色性和旋光性的值，在红外波段产生光学响应。当入射角为45°时，在50 THz处，反射的圆二色性峰值达到70%；而在51 THz处，透射的圆二色性峰值则为40%。ZHOU J X 等人[13]设计了一种L形石墨烯非本征手性超表面结构，可在中红外区域实现斜入射下的圆二色性和旋光性。这种结构具有较宽的带宽和两条负圆二色性带，并且这两种手性光学特性的共振频率对入射角的变化不敏感。当入射角为60°时，可获得最大圆二色性24.64%。这种圆二色性的产生归因于电偶极子和磁偶极子之间的强相互作用。此外，当石墨烯超表面的费米能级和弛豫时间发生变化时，圆二色谱的频率和振幅也会随之变化。目前，关于手性石墨烯超表面的研究主要集中在中红外波段，而工作在太赫兹波段的器件研究相对较少，并且由石墨烯非本征结构产生的圆二色性也相对较小。因此，基于相关研究成果，本文提出一种双层石墨烯手性超表面结构。 
1 太赫兹超表面手性结构设计
[bookmark: MTBlankEqn]本文设计了一种双层石墨烯超表面结构，超表面单元结构如图1所示。利用电磁仿真软件 CST 2019 进行建模和仿真。具体步骤如下：
首先，构建表面结构最下层的基底，材料选用二氧化硅，表面铺设一层石墨烯。在此阶段需要设置好石墨烯的费米能级、弛豫时间和厚度等关键参数。
接着，通过布尔运算等操作构建石墨烯的镂空图案。
然后，在石墨烯表面构建一个中间基底，材料同样选用二氧化硅。通过平移和旋转等方法将下层石墨烯复制到中间基底表面，并确保它与下层石墨烯的镂空图案形成一定的夹角。
最后，设置好边界条件，在合适的频率范围内进行仿真。
[image: 图片1]
（a）侧视图 （b）透视图
图1双层石墨烯超表面单元结构的
构单元的周期P为 240 nm，两层石墨烯表面的结构参数一致。镂空图案的外圆半径R 为 90 nm，内部正方形的边长L 为 100 nm，开口宽度w 为 20 nm。不同之处在于，上层石墨烯镂空图案相对于下层石墨烯逆时针旋转了 60°。底层二氧化硅的厚度D为 60 nm，中间层二氧化硅的厚度d为 15 nm。石墨烯的费米能级设置为 0.8 eV，弛豫时间设置为 1.2 ps。
在电磁仿真软件中，本文利用基于时域有限差分法 (FDTD) 的频域求解器对该结构进行仿真。其中，边界条件在 x 和 y 方向上都设置为单位元（unit cell），z方向设置为开放的空间（add space）。
2太赫兹手性超表面器件仿真结果及分析
当圆偏振光（包含左旋圆偏振光（LCP）和右旋圆偏振光（RCP））垂直入射时，仿真结果如图2所示。可以看出，在5~9 THz波段范围内，左旋和右旋交叉偏振透射率基本相同且数值较低，这意味着该结构中不存在显著的非对称传输特性。然而，对于直接透射率而言，两者之间存在较大的差异，这表明该结构能够实现圆二色性效应。
为了确保得到的圆二色性值为正值[14]，本文定义圆二色性为CD=TRR-TLL，其中，TRR/TLL均为共极化透射率，表示RCP/LCP入射，透射波为CP/LCP的透射率，圆二色性最大值在 7 THz处，约为29%。
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（a）透射率曲线        （b）圆二色性曲线
图2  圆偏振光垂直入射时的仿真结果
双层石墨烯产生圆二色性的电磁机制[15]如图3所示。通过仿真分析得到了7 THz处左旋和右旋圆偏振光垂直入射时的表面电流情况。可以看出，左旋和右旋圆偏振光的电流方向恰好相反，但左旋圆偏振光的电流强度明显高于右旋圆偏振光。电流主要集中在两个开口处，形成环状电流，但电流分布并不均匀，为磁偶极子和电偶极子的产生及耦合创造了条件。以左旋圆偏振光入射下的表面电流为例，由于该结构由上下两层石墨烯组成，环状电流可以分解为两部分：一部分是在与水平面具有一定夹角的平面上的强度均匀的环状电流（此环状电流激发磁偶极子m），另一部分是位于水平面的半环电流（此半环电流激发电偶极子 d）。在这种情况下，磁偶极子和电偶极子耦合，促进了对入射光的吸收，从而降低了直接透射率。同理，右旋圆偏振光倾斜入射下的超表面也会产生类似的电磁耦合现象，但由于耦合强度较弱，右旋圆偏振光的透射率高于左旋圆偏振光，进而产生了圆二色性效应。
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（a） LCP入射时的表面电流 
（b） RCP入射时的表面电流 
（c） 电磁耦合分析
图3 双层石墨烯产生圆二色性的电磁机制
当圆偏振光倾斜入射时再次进行了仿真研究，选择倾斜角为60°。通过计算得到的不同旋向的圆偏振光的透射曲线如图4所示。与垂直入射的情况相比，左旋和右旋圆偏振光的共偏振透射率均有所下降，而圆二色性的强度也相应减弱。与此同时，交叉偏振透射率均有所上升，并且出现了差异，因此可以实现非对称传输特性。由此可见，当圆偏振光以倾斜角度照射该结构时，会一定程度上抑制直接透射而促进交叉偏振透射。该结构能够同时实现圆二色性和非对称传输性，为手性超表面的研究提供了一种新的思路。
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图4  倾角为60°时的透射率曲线
改变上层石墨烯表面相对于下层石墨烯表面的旋转角[16]，得到的仿真结果如图5(a)所示。可以看出，当旋转角从30°依次增加到120°时，圆二色性峰值的大小呈现先增加后减小的趋势，且峰值对应的频率不尽相同。其中，当旋转角为60°时，圆二色性峰值达到最大值，约为29%。仿真结果还表明，在旋转角为0°或180°时，圆二色性的强度值均为0。这是因为随着旋转角的增加，系统的手性从无到有，逐渐增强至峰值后又逐渐减弱，直至消失。
进一步地，将中间层二氧化硅的厚度d2依次改为5、10、15、20 nm，仿真得到的圆二色性结果如图5(b)所示。可以看出，随着中间层二氧化硅的厚度不断增加，圆二色性强度也随之增大；当厚度增至20 nm时，圆二色性最大值可达约30%，但同时也出现了蓝移现象。然而，当厚度继续增加到一定值后，出现圆二色性的频率波段将超出太赫兹频段范围，且在实际应用中，厚度的增加将会带来更多的损耗。
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（a）不同旋角              （b）不同二氧化硅厚度
[bookmark: _Hlk161821854]图5 不同旋转角和二氧化硅厚度时的圆二色性曲线
3 圆二色性的动态调谐
[bookmark: _Hlk161821871]结构的特性通常与其结构参数紧密相关。一旦结构设计完成，若想通过改变其参数（例如长度、角度、厚度等）来调整特性是非常困难的，并且通常会带来额外的成本。因此，在大多数情况下，要获得新的性能往往需要更换整个结构。科研人员一直在探索能够实现动态调控的新方法。石墨烯等新型材料的出现为实现结构特性的动态调整提供了可能途径——无需重构整个结构，仅需通过外加电场或掺杂等方式即可实现光学或电学特性的动态调谐。
通过改变石墨烯的费米能级和弛豫时间，可以动态调控超表面的圆二色性和旋光性。石墨烯的费米能级可通过调控外加电场或化学掺杂的方式改变。在本文所示的超表面结构中，可以在二氧化硅衬底上涂覆一层导体膜，通过在石墨烯和导体膜之间施加偏置电压来实现石墨烯费米能级的调谐。弛豫时间τ会随载流子迁移率和费米能级的变化而变化。理论上，在石墨烯费米能级改变的情况下，可以通过控制温度等方法来保持弛豫时间不变；但在实际情况中，费米能级的改变往往会引起弛豫时间的变化。
为了简化问题并专注于研究单一参数对该结构动态调控的影响，本文通过施加电压的方法使石墨烯的费米能级分别变为0.6、0.7、0.8 、0.9 eV，得到的仿真结果如图6所示。可以看出，随着费米能级的增加，圆二色性峰值逐渐增大，从0.6 eV时的27%增长到了0.9 eV时的30%；同时，峰值出现了蓝移，从6 THz转移到了6.7 THz。这一结果表明，通过改变石墨烯的费米能级可以有效调控圆二色性的峰值及其频率，实现了该圆二色性的动态调控，这也意味着手性石墨烯超表面结构可以应用于不同的波长范围。  
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图6 圆二色性随费米能级的变化
除了费米能级之外，石墨烯的弛豫时间也可以用来实现超表面的动态调谐。在实际应用中，温度对石墨烯中的电子散射有着显著影响，从而可以用来调控弛豫时间。在较低温度下，声子散射减少，电子的弛豫时间会延长；而在较高温度下，声子散射增加，电子的弛豫时间会缩短。因此，可以通过温度控制设备实现温度调控，进而实现弛豫时间的调控。
将石墨烯的费米能级固定在0.8 eV，控制弛豫时间τ在0.8至1.6 ps范围内变化，得到的圆二色性随弛豫时间的变化结果如图7所示。可以看出，随着弛豫时间的增加，圆二色性峰值也随之增加。当弛豫时间为1.4 ps时，圆二色性强度值可达34%；与此同时，圆二色性峰值所对应的频率保持不变。当石墨烯的弛豫时间增加时，石墨烯自由载流子的损耗降低，表面等离激元效应更加显著，从而使得圆二色性增强。相比于一些金属超材料，石墨烯超表面可以更加便捷高效地实现动态调谐。
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图7 圆二色性随弛豫时间的变化
表1列出了部分研究者设计的不同手性超表面的性能，这些数据用于比较不同材料、不同工作波段的手性器件的最大圆二色性值及其动态调控性能。例如，GUGLIELMELLI A等人[19]设计的手性超表面能够达到的最大圆二色性值为0.45，但它不具备动态调控能力；而SHOKATI E等人[21]利用石墨烯设计的手性超表面虽然具备动态调控能力，但其最圆二色性值较低。相比之下，本文所设计的结构不仅具有动态调控能力，而且还能保持相对较高的圆二色性值。这一特点为设计多功能器件提供了更多的可能性。
表1 部分已报道手性超表面性能
	手性超表面
	工作频率
	最大圆二色性值
	可调性
	参考文献

	金超表面
	0.4-1.3 μm
	0.45
	否
	[19]  

	硅超表面
	0.5-1.5 THz
	0.4
	否
	[20]

	石墨烯超表面
	11.5-15 THz
	0.2
	是
	[21]

	石墨烯超表面
	8-22 μm
	0.25
	是
	[22]

	石墨烯超表面
	5-9 THz
	0.29
	是
	本文



4 结束语
本文设计了一种基于双层石墨烯的结构，该结构能在圆偏振光垂直入射的情况下在太赫兹频段实现圆二色性效应。其中，在7 THz处，该结构的圆二色性峰值可达29%。共振频率下，超表面的表面电流会产生电磁场耦合，进而产生圆二色性效应。此外，上下两层石墨烯镂空图案之间存在一定的夹角，该夹角的大小会影响圆二色性的强度；同时，随着中间介质层厚度的增加，圆二色性的强度也会相应增大。更重要的是，通过调整石墨烯的费米能级和弛豫时间，可以实现对该结构圆二色性的动态调控。这种结构的设计对于实现可调谐偏振控制的集成光子器件具有重要的意义。  
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