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强磁场驱动下的石墨烯中量子光学现象及其应用
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摘要：强磁场驱动下的单层石墨烯拥有奇特的电子和光学性质，具体包括线性的色散关系、无质量的 Dirac 低能电子、电子态的

手征性和特殊的带内跃迁选择定则。 这些性质已经涉及到量子光学和固体材料科学领域，也为相干光学和非线性光学的应用

提供了基本素材。 本论述从理论的角度，运用量子力学的方法求解密度矩阵和 Maxwell 传播方程，并在磁场驱动下的石墨烯中

得到各种光学效应。 更具体的说是外加电磁场与量子化的 Landau 能级发生相互作用，不仅使得这些 Landau 能级之间的电子

态产生量子相干和量子干涉效应，而且带来了明显的线性和非线性光学回复。 此外，还将以太赫兹（THz）检测、脉冲的相干调

控、增强的非线性、光学孤子、四波混频和超 Raman 散射这几个具体的实例，来介绍如何实现强磁场驱动下的石墨烯的光学效

应。
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石墨烯作为一种二维材料的典型代表，具有碳原子组成的六方晶格结构。 2004 年，Geim 和 Novoselov 首

次在实验中制备出单层石墨烯[1]，这一突破掀开了研究者对二维材料的研究热潮，在凝聚态物理和材料科学

领域中具有重要意义。 众所周知，一种材料的物理化学性质主要取决于它的电子结构和光学性质。 一方面，
石墨烯之所以能够不同于其他的半导体材料， 是因为石墨烯中的低能电子可以被视为无质量的 Dirac 费米

子，它的运输行为可以被 Dirac 方程所描述[2-4]。 许多新奇的现象，例如：Klein 隧穿[5]和半整数的量子 Hall 效

应等[6-8]，正是这种电子性质所决定的。 另一方面，石墨烯的磁光性质带来有趣的现象，包括多吸收峰的光学

响应和 Landau 能级内的跃迁选择定则[9-12]。 最近的报道中[13-15]也展示了一个高质量的外延石墨烯具有很高

的室温迁移率以及在太赫兹和红外频段的磁光效应。 基于这些独特的电子和光学特性，石墨烯必将成为最

具潜力的光电材料之一。
目前为止，石墨烯在力学、热学、电学、光学方面丰富的物理性质都被发掘[16]。 随之，在强磁场驱动下的

石墨烯能够产生增强的三阶非线性极化率也被提出[11]。 当石墨烯的价带和导带在其布里渊区不等价的两个

边界点（通常记为 K 点和 K’点）相接触，呈现出其低能电子具有线性的色散关系，正是这样的色散关系引起

了增强的三阶非线性。 研究表明：强磁场驱动下的石墨烯类似于量子阱异质结构，可以在其梯形的能带结构

中实现光与物质的非线性相互作用[17-20]。 得益于这种光学现象的出现，各种相干光学效应和非线性光学效应

也陆续被发现[21-25]。
本论述将从量子光学和非线性光学的角度， 首先建立起磁场驱动下的石墨烯的能带结构和 Landau 能

级内的光学跃迁的理论基础。 其次，基于量子相干和量子干涉效应，介绍石墨烯体系中所产生的线性的和非
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图 1 (a) 石墨烯的 Landau 能级示意图[11]。 (b) THz 检测的能级跃迁示意图[21]。 (c) 四波混频的能级跃迁示意图
[11,18],且混频场的频率为ω43＝ω41-ω32-ω21。 (d) 四波混频的能级跃迁示意图[24],且四波混频的频率为ωm＝ωp-ωc-ωd。

Fig.1 (a) Schematic of Landau levels in graphene[18]. (b) Energy level diagram and optical transitions for THz
signal detection[21]. (c) Energy level diagram and optical transitions for four wave mixing (FWM)[11,18], and the
frequency of FWM field ω43＝ω41-ω32-ω21. (d) Energy level diagram and optical transitions for FWM[24], and the

frequency of FWM field ωm＝ωp-ωc-ωd .

1.1 能带结构

单层石墨烯是由一系列碳原子组成的六方晶格结构， 它的电子能带结构早已被紧束缚模型所解释 [26]。
而我们本节着重介绍的是：当石墨烯被强磁场驱动时，其能带结构的演化过程。 当外加的强磁场垂直通过单

层石墨烯时，位于 Dirac 点附近，原本连续的的能带将分裂成为离散的 Landau 能级结构。对于这种状态的单

层石墨烯，其有效的 Hamiltonian[27-29]可以被表示为一个 4×4 的矩阵形式，如下：

H0=vF

0 πx-iπy 0 0
πx-iπy 0 0 0

0 0 0 πx-iπy

0 0 πx-iπy
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， （1）

这里，π＝p+eA/c，p 是电子动量算符，A 是矢势算符相当于（0，Bx）且 B 为恒定磁场。 在计算上述 Hamil-
tonian 时，K 和 K’点的相互耦合已经被忽略，所以每个点都可以通过 Schr?dinger 方程（H0Ψ=εΨ）来求解。 例

如，K 点的 Hamiltonian 是 H0=vF σ·π（σ 为 Pauli 算符，vF 为费米速度），而它的本质函数（如图 2）。
由量子数 n 和 y 方向的波矢表征，具体表达

式如下：

Ψn ，ky
（r）= Cn

L姨
e
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c c， （2）
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e
- 1
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x-lc2ky
lcc ≠

2≠ ≠
；磁长的表达式为

lc= ch/eB姨 ；Hn（x）为 Hermite 多项式。 通过将上

式带入 Schro咬dinger 方程，可以得到系统的本征能

量和本征频率，如下：

图 2 石墨烯离散能带跃迁频率图[18]

Fig.2 Transition frequency of discrete Landau levels
in graphene[18]
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线性的光学效应。 最后，我们将以太赫兹检测[21]、脉冲的相干调控、增强的非线性[11,18]、光学孤子[22,23]、四波混频[24]

和超 Raman 散射[25]这几个具体的实例，来介绍如何实现在强磁场驱动下的石墨烯的光学效应。

1 强磁场驱动下的石墨烯的能带结构
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εn=sgn（n）hωc ｜n｜姨 和 ωc= 2姨 vF /lc。 （3）
式（3）中的量子数只取整数值，即：n=0，±1，±2，…，并且它的正负值分别相对于电子和空穴。 结合图 1(a)

所示，当没有外加磁场时，石墨烯的 Landau 能级具有线性的电子色散关系，即 E=±vF ｜p｜ 。当外加强磁场驱动

石墨烯时， 原本的狄拉克锥形的能带演变为分裂的能级结构。 通过上述的计算可知， 当外加磁场强度为

0.01～10 T 时，邻近的 Landau 能级跃迁频率都位于中红外到 THz 频段（如图 2 所述），具体的跃迁频率可以

用以下表达式估算：hωc勰36 B（Tesla）姨 meV[11,18]。
1.2 选择定则

当一个经典光场（其表达式为 E=E（ω）e-iωte 且极化方向在 x-y 平面内）入射到上述分立的能级时，光场

和石墨烯系统将会发生相互作用，因此矢势 Aopt=icE/c 必须被添加到广义动量算符 π 中。 于是，就得到了光

与物质相互作用的 Hamiltonian：

Hint=vF σ·
e
c Aopt。 （4）

从式（4）可以看出，相互作用的 Hamiltonian 正比于矢势，这也是石墨烯呈现线性色散关系的原因。 而

且，该 Hamiltonian 并不依赖于动量算符，而是与 Pauli 算符呈线性关系。 如果将系统 Landau 能级间的光学

跃迁用量子力学的方法表示，则有如下表达式：

<i｜Hint｜j>=
ivF
ω <i｜σxx+σyy｜j>·E， （5）

式（5）中的<i｜σxx+σyy｜j>可以具体地写为

2姨 CiCj（-i）
｜ni ｜+｜nj ｜-1 sgn（ni）<准｜ni ｜-1-准｜nj｜>·eLHS+sgn（nj）<准｜ni ｜-准｜nj｜-1>·eRHS，

这里的 eLHS=［x-iy］ ／ 2姨 代表左旋偏振光，而 eRHS=［x+iy］ ／ 2姨 代表右旋偏振光。 又因为波函数 准n 是正

交完备的，所以只有当｜ni｜-1=｜nj｜或者｜ni｜=｜nj｜-1 时，上述表达式才有非零解。因此，可以得到允许带内跃迁的选

择定则为：△｜n｜＝±1。 细节上，左旋偏振光的跃迁对应于△｜n｜＝＋1，右旋偏振光的跃迁对应于△｜n｜＝－1[10]。

2 相干光学效应

相干光学效应是建立在光与物质相互作用的基础上，是量子光学研究领域内一个非常重要的现象。 相

干光学效应常常会伴随着量子干涉的发生，这其中一个有趣的例子就是电磁诱导透明（简称 EIT）。这种形式

的干涉效应早已在原子和半导体材料中被人们所认知 [30-34]，也产生了许多新奇有趣的现象，例如：光群速减

慢[35-36]、无反转激光[37]等。最近的研究表明，拥有离散 Landau 能级的石墨烯不仅能产生这样的相干光学效应，
而且也能产生出更具优势的光学装置和光学应用，这为二维材料在光学领域开辟了一个新的章节。 以下，我

们将以太赫兹检测[21]和脉冲的相干控制为例，介绍石墨烯中的这种相干光学效应。

图 3 探测场的透射图[21]

Fig.3 Contour maps of transmission spectra of the probe field[21]

(a) 不存在 THz 场 (b) 存在 THz 场
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2.1 太赫兹检测

太赫兹在电磁波谱中所处的位置特殊，这使它具有很多独持的性质，包括透视性、安全性、光谱特征、瞬

态性和宽带性。 由于太赫兹频段的电磁波很容易被大气中水分子所吸收，这成为限制了 THz 技术发展的重

要原因。 但是，在强磁场驱动下的石墨烯具备 THz 频段的能带结构，这无疑是将 THz 技术拓展到石墨烯材

料中的研究基础。 不同于运用非线性倍频和低频振荡器频率转换的传统 THz 技术[38-39]，这里所提出的 THz
探测技术主要是建立在量子干涉效应的基础上[21]，利用量子破坏性干涉带来的不同光学现象。 具体如下：

为了建立一个光与物质相互作用的环境， 一个弱的探测场和一个强的 THz 场垂直入射到单层石墨烯

中，并且构建了｜1>→｜2>和｜2>→｜3>的带内跃迁路径，如图 1(b)所示。 这样的跃迁路径可以类比为三能级位

型，只要将共振的弱探测场和强控制场加入到其中，必将产生 EIT 效应。 通过运用 Liouville’s 定理以及求解

稳态的密度矩阵方程，很容易得出系统极化率的表达式为：

χ（ωp）=
Nμ31

2

2ε0h
·ρ31
Ωp

=β -id21

d21d31+Ω 2
TH

， （6）

上式的参数分别为 β= Nμ31
2

ε0h
，d21＝－

γ2

2 ＋i（△p-△TH△ △） 和 d31=-
γ3

2 ＋i△△ △p 。 当探测场沿石墨烯介质传播

时，必然遵守 Maxwell 传播方程，即：
坠Ωp

坠z + 1
vF

坠Ωp

坠t =iαpγ3 ρ31 。 （7）

为了证明 EIT 效应和 THz 检测方案的可行性。 在图 3 所示的探测场透射谱中，当不存在 THz 场时，探

测场仅仅是由于光学共振而被吸收。但是，当强的 THz 场被加入到系统中时，在两条吸收峰中间出现了一道

狭窄的透明窗口。从物理上解释就是：当 THz 场和探测场共同激发石墨烯带内跃迁时，两条跃迁路径之间发

生量子干涉效应，使探测场无吸收地通过石墨烯，表现为单个 EIT 窗口。 更重要的是，通过对比图 3(a)和图 3
(b)，可以发现有和没有 THz 场的参与，探测场表现出不同的光学回复。 从探测场的透射谱中，我们就能分析

出是否有 THz 场的参与，从而达到检测 THz 场的效果。
2.2 脉冲的相干调控

一般而言，脉冲的相干调控指的是：在量子光学领域内，利用一束控制场脉冲对另一束探测场脉冲进行

动力学的相干调控。这种以光控光的概念直接带来了全光开关的构思。相比于传统的电子开关在高速、大容

量的传输上存在带宽限制、串话和高功耗等缺点，全关开关的出现不仅能够打破这样的‘电子瓶颈’，而且能

够提供一个超快、稳定的应用平台。近些年来，对全光开关的研究主要集中于原子、光纤和半导体材料中。例

如：1998 年，Harris 和 Yamamoto[40]考虑在一个四能级原子系统中，首次从理论上提出实现吸收型全光开关的

方案。 接着，Yan 等人[41] 从实验上验证了上面方案的可行性。 后来，Wu[42-43]等人利用 Fano 型干涉，讨论了在

固体量子阱异质结构中如何实现超快全光开关。
依据上述实现 EIT 效应的三能级石墨烯能带结构（如图 1（b）所示），我们提出一个脉冲双向控制的全光

开关的构思。 一方面，利用太赫兹场和 Landau 能级间的强耦合，从而产生量子破坏性干涉，实现介质对探测

场吸收的调控。 另一方面，通过调节脉冲的相对强度，可以交换太赫兹场和探测场的干涉地位，实现介质对

太赫兹场吸收的调控。 此外，当我们用一个随时间演化的方波脉冲模拟这样的过程时，便能得到探测场和

THz 场分别随时间演化的开关功能。

3 非线性光学效应

非线性光学是非线性物理学的一个重要的分支学科， 主要研究的是介质的极化率随着光场的频率、相

位或振幅等因素的变化而变化的规律。 非线性光学效应包括光学孤子[44-46]、增强的非线性[9]、各种混频过程[47]，
受激 Raman 散射[25,48]等，它在激光技术、光学通讯以及电子仪器等领域有着重大的应用价值。 稳定的固态非

线性材料一直都是人们寻求的目标， 而石墨烯以其特殊的电子和光学性质成为拥有巨大光学非线性的可

能。由此，直接引起了人们对于石墨烯中非线性效应的研究热潮[17-25]。本节，我们将从如何在石墨烯中实现增
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强的光学非线性讲起，并具体阐述几种代表性的非线性光学效应。
3.1 增强的光学非线性

研究石墨烯的光学非线性，是了解这种材料的光学性质及机制同其电子结构的关系的重要途径，也为

其在光电器件上的潜在应用提供依据。 事实上，利用经典的动力学理论和倍频效应，没有强磁场驱动的石墨

烯已经被证明具有光学非线性的潜质[49]。 相比于之前的研究，Yao 等人则通过选取四个 Landau 量子化能级

以及入射的相干光场，如图 1（c）所示，构建一个非线性混频过程。 通过这样的混频效应，证明了强磁场驱动

下的石墨烯能够提供一个更加强大的光学非线性[11]。 具体的方案呈现如下：
由于特殊的电子结构，石墨烯的 Landau 能级在强磁场驱动下被离散化。 根据特殊的选择定则，将拥有

不同偏振和频率的光施加到所选取的能级跃迁上。由此，构建出图 1（c）所示的光与物质相互作用的系统。需

要强调的是，由于没法直接测量非线性的强度，只能用类似的三阶混频效应的信号强度来衡量非线性大小。
通过采用量子-密度矩阵方法，得到二维的三阶非线性极化率：

χ（3）
2D∽

3μ34μ軌41μ軌32μ軌21 f（x，y）
πlc2（hγ）3

∽ 3.7×10-9 f（x，y）
B（T） esu 。 （8）

当磁场 B=3T，石墨烯厚度∽3A觷 ，f（x，y）=3 时，将上式的二维极化率拓展到三维，可以估算 χ（3）
2D∽0.37

（1 ／B（T））esu＝5×10-9（1 ／B（T））m2 ／V2。 这样的三阶极化率已经远远大于其他材料。
3.2 光学孤子

孤子又称孤立波，是指一种特殊形式的光学脉冲，它在非线性介质中传播时保持形状、振幅和速度均不

发生变化。按照孤子的性质又可分为时间孤子和空间孤子。近些年来，光学孤子的发展涉及到多种非线性介

质，包括原子介质[50]，半导体量子点和量子阱[44-46]，光学纤维[51]以及我们所关注的石墨烯[52-54]等。在石墨烯锁模

光纤中，人们通过实验已经实现了对于矢量孤子[52]和耗散孤子[53-54]的观测。 此外，McEuen 等人利用电子显微

镜测量了双层石墨烯中孤子的脉宽、运动形式以及拓扑性质[55]。 理论上，Garcia-Vidal 等人也证实了单层石

墨烯可以支持空间光孤子的传播[56]。 但是，以上的成果都是建立在非磁场驱动的石墨烯上，因此，在量子化

的 Landau 能级中通过光与物质相互作用，来探索光学孤子的形成，依旧具有现实的物理意义。
2014 年，Ding 等人从理论上，在强磁场驱动下的石墨烯中展示了超慢的红外孤子[23]。其本质依然是基于

量子相干和量子干涉效应，实现光与石墨烯介质的相互作用，间接产生强大的光学非线性。 利用这样的非线

性去平衡超短脉冲在传播过程中的光学色散，最终得到这样的超慢的红外孤子。此外，Ding 等研究者还提出

另外一种方案[22]，通过一个类似图 1（d）中的四波混频过程，实现探测场和信号场的孤子对。 基于相位匹配和

三阶非线性平衡光学色散的原理，在合理的参数区间内，实现匹配的红外孤子对。
3.3 四波混频

正如前文所述，四波混频（简称 FWM）是由介质的三阶非线性引起的光学效应，具体是指三束不同频率

的光与非线性介质相互作用中，产生第四种相干光波的过程。 虽然，产生四波混频的技术已经十分成熟，但

是如何提高其生成效率以及如何设计出更加实用的方案，依旧是一个值得深究的问题。 早期，Deng[57]等人首

先在一个四能级原子体系中建立了一个四波混频的过程， 并且这样的混频波拥有超慢的传播群速。 随后，
Wu[58]和他的合作者也计算了一个有关时间依赖的四波混频方案，这样的方案不仅给予了混频波的超慢传播

区，同时将混频波的效率提高到 25%。 随着半导体量子阱的迅速发展，鉴于其稳定可控的能带结构，许多类

似的四波混频方案已经被拓展到半导体量子阱结构[59]。
作为一种新型的非线性材料，石墨烯被给予极高的应用前景。 不同于 Yao 等人[11]仅仅是为了证明石墨

烯材料的非线性而设计的四波混频方案，我们这里提出的四波混频更具有现实的应用前景 [24]。 如图 1（d）所

示，这里产生的四波混频的频率为 ωm=ωp+ωc+ωd。 由文献[24]可知，基于多光子破坏性干涉效应，该方案生成的

四波混频的最大效率已经超过了 60%，并伴随着 10-3c 的超慢群速，这已经远远超过了其他系统中的混频

效率。 此外，通过调节磁场的强度，混频波的频率有着很好的可调性（频率范围从 2.1×1012~6.65×1013 Hz）。
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总之，拥有如此之多的特性，使得本方案在长波辐射的应用中更具优势。
3.4 超 Raman 散射

众所周知，Raman 散射是由介质内原子、分子振动或者转动所引起的一种非弹性散射，其本质也是非线

性效应里的频率转换过程。 与入射光频率相比，散射光频率伴随着红移和蓝移，分别对应于斯托克斯散射和

反斯托克斯散射。 不同于正常的 Raman 散射，超 Raman 散射过程中会吸收两个或多个光子，且散射光频率

为 ωSR=nω0±ωi（ω0 为入射光频率，ωi 为两束缚态能级差）。 作为 Raman 散射的一个重要补充，超 Raman 散射

的研究有利于短波的相干辐射、频率转换、非线性光谱学等领域的发展。
从目前的研究成果来看[25]，当系统同时满足 EIT 和超 Raman 散射的条件时，一种有趣的竞争关系出现，

换句话说，就是这两种现象并非相辅相成，而是相互竞争。结合文献[25]中的缀饰态理论解释：当系统的 EIT 处

于主导地位时，探测场必然会无吸收地透过石墨烯层。 但是，缺少了探测场的激发，很难让超 Raman 散射的

过程顺利进行，直接导致了散射效率的降低。 于是，提高超 Raman 散射效率的方法就是抑制 EIT 的出现。 了

解了这样的机制，更有利于今后对于 Raman 散射甚至是频率转换过程的调控。

4 总结

本论述简单地介绍了强磁场驱动下的石墨烯研究背景和理论模型， 并分析了量子化的石墨烯 Landau
能级的电子和光学性质，包括线性的色散关系、无质量的 Dirac 低能电子、电子的手征性和特殊的带内跃迁

选择定则。 基于量子光学和非线性光学的理论，我们阐述了单层石墨烯在强磁场驱动下的相干光学效应以

及非线性光学效应。 这些研究工作成功地将石墨烯材料和量子光学及非线性光学连接起来，提供了大量的

实际应用。 而且，磁场驱动的石墨烯带隙基本覆盖了红外和 THz 频段，这为 THz 装置或器件打开了一个很

好的应用前景。
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Quantum Optical Phenomenon and Its Applications in Graphene
under a Strong Magnetic Field

Liu Shaopeng，Liu Shasha，Yang Wenxing

（1.Department of Physics，Southeast University，Nanjing 210096，China）

Abstract：Monolayer graphene under a strong magnetic field has fascinating electronic and optical properties,
such as linear dispersion relation, massless Dirac low-energy electrons, chiral character of electron states and
special selection rules between Landau levels. These properties involving the fields of quantum optics and solid
material science provide great opportunities for the applications of coherent optics and nonlinear optics. In this
paper, by solving the density-matrix formalism and Maxwell equation, we theoretically demonstrate that mono-
layer graphene under a magnetic field can trigger a variety of optical effects. Generally，speahing the interaction
between external electromagnetic field and quantized Landau levels not only gives rise to coherent optical effects
and nonlinear optical effects, but also leads to obvious linear and nonlinear optical responses. Furthermore, we
also exhibit how to achieve these optical effects by introducing some examples, including terahertz (THz) signal
detection, dynamic control of coherent pulses, giant optical nonlinearity of graphene, optical solitons, four wave
mixing (FWM) and hyper-Raman scattering.
Key words： graphene；coherent optical effects；nonlinear optical effects
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