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摘要:考虑到吸附原子与外延石墨烯原子的相互作用以及石墨烯原子的非简谐振动,
 

研究了外延石墨烯吸附系统

的电导率随温度变化的规律.
 

以吸附在Cu和Ni基外延石墨烯上的 W原子的系统为例,
 

探讨了原子非简谐振动和

吸附对电导率的影响.
 

结果表明:
 

①
 

金属基外延石墨烯吸附系统的电导率随温度升高而减小,
 

不考虑声子 电子的

相互作用和吸附时,
 

系统的电导率随温度升高而增大,
 

但变化极小;
 

②
 

声子 电子相互作用引起的电导率改变量随

温度升高而减小,
 

几乎与温度成反比;
 

③
 

吸附引起的电导率改变量在温度不太高(低于600
 

K)时可以忽略,
 

而温度

较高时则随温度升高而迅速增大,
 

温度达到1
 

000
 

K时,
 

吸附对电导率的影响可占总量的4.35%;
 

④
 

原子非简谐

振动对系统的电导率有重要影响.
 

简谐近似时,
 

电导率几乎与温度成反比.
 

考虑到原子非简谐振动后,
 

电导率比简

谐近似的值增大,
 

温度愈高,
 

非简谐效应愈明显.
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目前人们已对外延石墨烯的制备和性能进行了大量研究[1-2].
 

IRENE
 

Palacio和YANG
 

Yang等人用金

属外延法制备了外延石墨烯,
 

并对它的性能进行了实验研究[3-4].
 

DAVYDOV
 

S
 

Yu等人研究了在Ru和Ni
等金属基底上形成的外延石墨烯与基底电荷的转移[5].

 

导电性是外延石墨烯应用最广的重要性质之一,
 

除

实验研究外,
 

目前已有一些文献对它进行了理论研究.
 

如DAVYDOV
 

S
 

Yu研究了外延石墨烯的费米速度

和导电率,
 

并从理论上计算了K和Ca基底的外延石墨烯的费米速度[6].
 

而ALISULTANOV
 

Z
 

Z则论证

了外延石墨烯费米速度与单层石墨烯费米速度的关系[7].
 

不仅如此,
 

ALISULTANOV
 

Z
 

Z等还设计了外

延石墨烯电导率测量装置示意图,
 

并从理论上研究了金属基外延石墨烯的输运性质[8],
 

FANG
 

Xiao-yong
等人还研究了少层石墨烯电导率随厚度等的关系[9].

 

但是这些文献均未给出外延石墨烯电导率随温度变化

的解析式,
 

而且在理论研究建立模型时,
 

都没有考虑到原子的振动(特别是非简谐振动)和声子 电子相互

作用.
 

为了克服其局限性,
 

杜一帅等人[10]对物理模型进行了一些改进,
 

研究了金属基外延石墨烯的电导率

和费米速度随温度的变化规律.
 

以碱金属基底为例,
 

探讨了非简谐振动的的影响,
 

但是该文献仍未考虑到

外延石墨烯吸附有其他原子的情况.
 

吸附、
 

磁控溅射等方法是改变材料性质的重要方法,
 

而目前对金属基

外延石墨烯吸附系统的研究还较少.
 

虽然DAVYDOV
 

S
 

Y等定性估计了吸附对半导体基底单层外延石墨

烯电导率的影响[11],
 

但是未指出具体的吸附原子,
 

而且未对具体基底情况作计算和分析,
 

也未研究吸附与
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温度和吸附原子能级等的关系,
 

而且该文的研究并未考虑原子的简谐振动,
 

只是把原子视为静止的,
 

因而

无法确定吸附系统的电导率等性质随温度的变化规律.
 

鉴于吸附系统电导率等性质变化规律在理论和应用

上的重要性,
 

本研究以在过渡金属Cu和Ni基底上外延石墨烯并物理吸附过渡金属 W 原子为例,
 

将用较

严格的固体物理学理论和研究方法,
 

考虑到石墨烯原子的非简谐振动和声子 电子相互作用,
 

研究该系统

电导率、
 

覆盖度和态密度等随温度的变化规律,
 

较深入揭示金属基外延石墨烯吸附系统的非简谐特性和热

力学量随温度变化的物理过程.
 

本研究不仅对研究金属基外延石墨烯的电导率等输运性质有重要的理论意

义,
 

而且对于它在纳米电子器件、
 

传感器等许多方面都有重要的应用价值.

1 物理模型

本文研究的是在面积为L×L 的平面状过度金属基底(如Ni等)上,
 

形成由N 个碳原子构成的六角结

构的外延石墨烯,
 

其上吸附有Na 个其他过度金属原子(如 W 等),
 

θ=Na/N 称为吸附原子的覆盖度,
 

所

研究的金属基外延石墨烯吸附系统见图1.

图1 金属基外延石墨烯吸附系统俯面和侧面

石墨烯与基底之间、
 

石墨烯与吸附原子之间以及石墨烯碳原子之间都有相互作用.
 

考虑到短程相互作

用后,
 

石墨烯碳原子间一个原子的平均相互作用能与键长d 的关系为[6]

φ=-V2 1+
9R

V2d
12+5β2

V1

V2
  

2􀭠
􀭡

􀪁
􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁 (1)

这里:
 

V2 为共价能,
 

它与d 的关系为:
 

V2=3.26
ћ2

md2=
B
d2,

 

m 为自由电子的质量;
 

V1 为金属化能;
 

R=

0.154×104(ћ1/2m)a10
0 ,

 

a0 为玻尔半径;
 

β2=2/3.
设石墨烯与基底间平均相互作用能为Vm,

 

可由文献[12]给出的彼此吸附的石墨烯与吸附原子的相互

作用矩阵元平均值公式求得.
 

对石墨烯s轨道与Cu,Ni,W 这类过渡金属原子情况的p 轨道σ键的相互作

用能,
 

V=ηspσr
3/2
a ћ

2/m(ra+rC)7
/2,

 

系数ηspσ=2.95,
 

ra 和rC 分别是金属原子和石墨烯碳原子的半径.
吸附原子的上下振动很小,

 

本研究将只考虑碳原子在平面内的振动.
 

将φ(d)在平衡位置附近展开,
 

偏

离δ=d-d0 很小时,
 

有

φ(d)=φ(d0)+
1
2ε0δ

2+ε1δ3+ε2δ4+… (2)

由(1)式可求得简谐系数ε0 和第1,2非简谐系数ε1,ε2,
 

其表示式见文献[13].

2 无吸附时的电导率

无吸附且不考虑声子和电子相互作用时,
 

外延石墨烯电导率σe0 已由文献[10]通过格林函数求得,
 

结果是
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σe0(T)=
e2

πћ
Γ2
mF

b2m+Γ2
mF

-
Γ2
mF

2
1

(ξ+bm)
2+Γ2

mF

+
1

(ξ-bm)
2+Γ2

mF

􀭠
􀭡

􀪁
􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁 +

ΓmF

2|bm|
B  (3)

而bm,ΓmF 和B 为

ΓmF=Nm
Vm

W m
  

2

W2
m-[εF(T)]2

B=arctan
ξ
2+Γ2

mF-b2m
|bm|ΓmF

-arctan
Γ2
mF-b2m

|bm|ΓmF

bm=[1-Nm
Vm

W m
  εF(T)-εD (4)

式中:
(1)

 

εF(T)是温度为T 时的费米能,
 

其表达式[14]为

εF(T)=ε0F 1-
π2

12
kBT
ε0F  

2􀭠
􀭡
􀪁
􀪁􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁􀪁 (5)

其中:
 

ε0F 是零温费米能,
 

kB 是玻尔兹曼常数;
(2)

 

Vm 为石墨烯与金属基底原子的平均相互作用能;

(3)
 

W m 是金属导带半宽度,
 

将金属作为自由电子近似时,
 

与晶格常数a0 的关系为

W m=
3ћ2

2m
π
a0  

2

(6)

其中:
 

ћ为普朗克常数,
 

Nm 是金属导带可容纳的电子数,
 

对Cu和Ni,
 

取Nm=4.
晶体中由于原子的振动,

 

产生大量的声子.
 

电子和声子的相互作用,
 

引起电导率改变.
 

为了求得声子

和电子相互作用造成的电导率改变量Δσp(T),
 

文献[15]从考虑到声子 电子相互作用后电子的分布函数满

足的玻尔兹曼方程出发,
 

在弛豫时间近似下,
 

得到Δσp(T)随温度T 的变化,
 

结果是:

非低温且温度不太高时为

Δσp(T)=
8ne2Mћ
3πm*2c2

kF

qm
  

3

kBθD
θD

T  (7)

  低温时为

Δσp(T)=
ne2Mћ
74πm*2c2

kF

qm
  

3

kBθD
θD

T  
5

(8)

其中:
 

M 为碳原子质量;
 

m*为电子有效质量;
 

kF 为电子费米波矢;
 

c=-2εF/3;
 

εF 为石墨烯电子费米能;
 

qm 是声子的最大波矢,
 

它与石墨烯原胞面积Ω的关系为qm=(4π/Ω)1
/2;

 

n 为电子数密度;
 

ћ是普朗克常

数;
 

θD 为德拜温度,
 

与温度T 关系为

θD=θD0 1+
15ε21
2ε30

-
2ε2
ε20  kBT

􀭠
􀭡

􀪁
􀪁􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁􀪁 (9)

这里θD0 为简谐近似下的德拜温度,
 

它与ε0 关系为[16]

θD0=(ћ/kB)(8ε0/3M)1
/2

3 吸附原子覆盖度随温度的变化

石墨烯吸附原子的行为是随机的,
 

吸附原子覆盖度θ=Na/N 随温度的变化可用统计物理理论求得.
 

设石墨烯吸附一个原子所需能量为u,
 

可求得

θ(T)=e
-u/kBT (10)

石墨烯吸附一个原子并形成稳定的吸附系统所需的能量u 可近似认为等于所形成的键的键能W,
 

即u=
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W.
 

文献[17]应用Davydov模型,
 

得到键能W 的解析式,
 

结果是:

W =W m+Wi (11)

其中W M 为键能的金属分量,
 

而Wi 为键能的电离分量,
 

分别为:

Wm= -εa+(1+2ln
 

3)ρmV2 εa
Δ ln

 Δ+2εa
2εa

-
Δ

2+2εa
-

4Δ+2εa
3(Δ+2εa)(3+2εa/Δ)

􀭠
􀭡

􀪁
􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁 - 1+

4εa
Δln

2εa
Δ+2εa    

Wi=
1
4πε0

 

Z2e2

4a
(12)

式中:
 

Δ/2为“赝能隙”半宽度,
 

按文献[18],
 

Δ=4.76
 

eV;
 

εa 为吸附原子能级,
 

εa=ϕg-(1/4πε0)e2/4a,
 

这里ϕg 是石墨烯碳原子的逸出功,
 

据文献[19]可取ϕg=5.11
 

eV,
 

a 为吸附键的长度,
 

近似等于吸附原子

半径ra 与碳原子半径rC 之和,
 

即a=ra+rC;
 

Z 为未被吸附前吸附原子的电荷,
 

ρm=4/(1+2ln
 

3)Δ;
 

V 为

石墨烯s轨道与吸附原子p 轨道的σ键的相互作用能,
 

对吸附 W 原子情况:
 

V=ηspσr
3/2
a ћ

2/m(ra+rC)7
/2,

 

系数ηspσ=2.95;
 

ε0 为真空介电常数.

4 吸附引起的电导率改变量

外延石墨烯吸附原子a(如 W)时,
 

由于石墨烯与吸附原子的相互作用,
 

使吸附原子的电荷发生改变.
 

吸附原子覆盖度为θ时吸附原子的电荷变为Za(θ),
 

其大小为[15]

Za(θ)≈
-BF(εF)+ B2

F(εF)+4θ
3/2
ζΓ(εF)/π

2θ3
/2
ζ

(13)

式中:
 

ζ为偶极相互作用强度,
 

由ζ=2e2l2N2
aA 求得,

 

其中 Na 为吸附的原子数,
 

l为吸附键的键长,
 

即

l=a+ra+rC,
 

对 W,
 

l=rW+rC;
 

A 是比例系数,
 

通常取A=10.
 

而B(εF)和Γ(εF)分别为:

BF(εF)=εF-εa-Λ(εF)

Λ(εF)=
V2ΩF

Ω2
F+Δ2

Γ(εF)=
V2Δ

(εF-εD)
2+Δ2

  这里的ΩF 等于石墨烯碳原子、
 

吸附原子的逸出功Φg 与gW 之差,
 

即ΩF=φg-φW;
 

εD 是相应于碳原

子p 能级的狄拉克点的能量,
 

εD=0.
石墨烯与吸附原子的相互作用,

 

不仅使吸附原子的电荷变为Za(θ),
 

而且使它的能级由εa 变为εa(θ),
 

它们之间的关系为[15]

εa(θ)=εa-ζθ3
/2Za(θ) (14)

将(13)式代入(14)式,
 

得到吸附原子能级随复盖度的变化εa(θ).
石墨烯与吸附原子的相互作用,

 

使吸附原子态密度变为ρa(ε,
 

θ),
 

其表达式为:

ρa(ε,
 

θ)=
1
π

 Γ(ε)
B2
F(θ)+[Γ(ε)]

2
(15)

式中,
 

BF(θ)=BF(0)+θ3/2ζZa(θ),
 

BF(0)=εF-εa(0)-Λ(εF).
石墨烯与吸附原子的相互作用,

 

不仅使吸附原子的能级、
 

态密度发生改变,
 

还使外延石墨烯的电导率

发生改变,
 

电导率改变量δσaeg 为[15]:

δσaeg=
2e2V2θ
ћ ρa(εF,

 

θ)[θπV2ρa(εF,
 

θ)I1+2ΔI2]

I1=ζ
2(ζ

4+3Δ4)
3Δ2(ζ

2+Δ2)3
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I2=- ζ
2

(ζ
2+Δ2)2

(16)

式中:
 

Δ=πV2ρm,
 

ρm 为吸附原子的态密度,
 

对金属钨(W)原子,
 

采用自由电子模型,
 

求得ρm≈1
 

eV-1.
 

ρa(εF,
 

θ)是吸附复盖度为θ,
 

处于费米能级εF 时吸附原子a的态密度.
联合(3)、

 

(8)和(16)式,
 

考虑到原子作非简谐振动情况下,
 

得到金属基外延石墨烯吸附系统的电导率

随温度的变化为

σe(T)=σe0(T)+Δσp(T)+δσaeg (17)

5 非简谐振动和吸附对系统电导率的影响

将文献[18]给出Cu和Ni的点阵常数a0 列表1.
 

将它代入(6)式求得W m.
 

由点阵常数求得Cu和Ni
金属原子半径rCu=1.276

 

3×10-10
 

m,
 

rNi=1.244
 

5×10-10
 

m,
 

而C原子半径rC=0.77×10-10
 

m,
 

由此求

得Cu和Ni基底与石墨烯碳原子相互作用能Vm.
 

另外,
 

金属Cu和Ni的Nm=4,
 

文献[10]求得石墨烯费

米速度vF=0.904
 

493×106
 

m/s和ε0F=2.303
 

4
 

eV,
 

文献[15]给出ξ=2.38
 

eV.
 

将数据代入(3)式,
 

求得

零温(T=0
 

K)时的电子电导率σm(0).
 

a0,W m,Vm 和σm(0)的数据见表1.
表1 a0,Wm,Vm 以及σm(0)随碱金属元素的变化

元素 a0/×10-10
 

m Wm/eV Vm/eV σm(0)/(×10-5
 

Ω-1·m-1)

Cu 3.614
 

9 8.615
 

66 2.652
 

6 0.068
 

58
Ni 3.530

 

0 9.035
 

07 0.056
 

03

图2 不考虑吸附和电子 声子相互作用时

外延石墨烯的电导率随温度的变化

  将ε0F 代入(5)式,
 

得到εF(T),
 

再与 W m,

Vm 和 Nm 等数据一起代入(3)、
 

(4)式,
 

得到不

考虑吸附和声子 电子相互作用情况下,
 

Cu和

Ni金属基外延石墨烯的电导率σe0 随温度的变

化,
 

结果见图2.
由图2可以看出,

 

不考虑声子 电子相互作用

时,
 

外延石墨烯电导率随温度升高而增大,
 

但变

化极小,
 

其中Cu金属基外延石墨烯的电导率约为

0.046×10-5
 

(Ω·m)-1.
文献[13]已求出ε0,ε1 和ε2 分别为ε0=

3.538
 

82
 

J/m2,
 

ε1=-3.497
 

25×1012
 

J/m3,
 

ε2=3.201
 

40×1022
 

J/m4.
 

原 子 质 量 M =

1.995
 

017×10-26
 

kg.
 

将 它 与 kB=1.38×

10-23
 

J·K-1,
 

ћ=1.055×1034
 

J·s-1 等数据代入求得θD0=1
 

660.02
 

K.
 

由(9)式得到德拜温度随温

度T 的变化θD(T).
 

石墨烯碳原子间距离d0=1.42×10-10
 

m,
 

求得Ω=1.746
 

25×10-20
 

m2,
 

qm=

2.681
 

99×1010
 

m-1,
 

kF=1.896
 

38×1010
 

m-1.
 

由ε0F 的值求得c=-2εF/3=-1.535
 

6
 

eV.
 

将这些数据

代入(7)、
 

(8)式,
 

求得声子和电子相互作用引起的Cu基外延石墨烯电导率改变量Δσp(T)随温度的变化见

图3.
 

图3中的3条曲线分别为简谐近似、
 

只考虑到第一非简谐项、
 

同时考虑到第一、
 

二非简谐项的结果.
由图3看出:

 

①
 

在非低温(T>300
 

K)情况下,
 

声子和电子相互作用引起的电导率改变量随温度升高而减

小.
 

其中,
 

简谐近似时,
 

电导率改变量几乎与温度成反比;
 

考虑到非简谐振动项后,
 

电导率改变量要比简谐近

似的值稍大,
 

而且,
 

温度愈高,
 

非简谐效应愈明显;
 

②
 

声子和电子相互作用引起的电导率改变量远大于不考

虑时的电导率,
 

例如:
 

图3显示T=400
 

K时,
 

声子和电子相互作用引起的Cu基外延石墨烯电导率改变量约

为1.95(Ω·m)-1,
 

而图2显示不考虑声子和电子相互作用时的电导率约为0.058
 

1×10-5(Ω·m)-1.

5第11期    申凤娟,
 

等:
 

非简谐振动和吸附对金属基外延石墨烯吸附系统电导率的影响



图3 声子与电子相互作用引起的外延石墨烯电导率改变量随温度的变化

图4 外延石墨烯吸附原子覆盖度随温度的变化

由文献[18]给出的数据可得 W 原子半径rW=

1.368×10-10
 

m,
 

而rC=0.77×10-10
 

m,
 

求得外延

石墨烯与吸附钨原子的相互作用能V=3.605
 

6
 

eV,
 

进而由(11)、
 

(12)式求得吸附一个钨原子的能量u=
W=0.645

 

9
 

eV,
 

代入(10)式,
 

得到吸附原子覆盖度

随温度的变化曲线(图4).
偶极相互作用强度按文献[15]取ζ≈18.55

 

eV,
 

将ρm≈1
 

eV-1 和V 代入求得Δ=πV2ρm=19.130
 

46
 

eV,
 

而ΩF=φg-φW,
 

由(13)式求得Za(θ),
 

将它和εa=
-6.81

 

eV代入(14)式,
 

求得吸附原子的能级εa(θ)
随覆盖度的变化,

 

结果见图5(a).
 

将计算得到的

BF(0)=2.38
 

eV和Za(θ)等代入(15)式,
 

求得吸附

原子a 处于费米能级εF 时态密度随覆盖度的变化ρa(εF,
 

θ),
 

结果见图5(b).

图5 吸附原子的能级εa 和态密度ρa 随覆盖度的变化

将Δ 与ζ≈18.55
 

eV一起代入(16)式,
 

求得I1≈2.323
 

61×10-2
 

eV-2、
 

I2≈-6.823×10-4
 

eV-2.
 

将

V,I1,I2 等数据和ρa(θ)一起代入(16)式,
 

得到吸附引起的电导率改变量δσaeg 随吸附原子覆盖度θ和随温

度的变化分别见图6(a)和图6(b).
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图6 吸附引起的电导率改变量随覆盖度θ和温度T 的变化

由图6看出:
 

吸附引起的电导率改变量δσaeg 随覆盖度θ的增大而增大,
 

几乎呈线性关系;
 

而吸附电导

率改变量在温度不太高(低于600
 

K)时,
 

其值不仅很小(小于0.001
 

5
 

(Ω·m)-1),
 

而且几乎不受温度变化

的影响;
 

而温度高于600
 

K后,
 

则随温度升高而迅速增大,
 

当温度达到1
 

000
 

K时,
 

吸附引起的电导率改变

量可达到0.128
 

2
 

Ω-1·m-1.
将前面得到的σe(T)和Δσp(T)和δσaeg,

 

代入(17)式,
 

就得到金属基外延石墨烯吸附系统的电导率随

温度的变化.
 

表2给出Cu基情况的σe(T)、
 

简谐近似下的Δσp0 和非谐情况的Δσp2、
 

吸附的贡献δσaeg 以及

简谐近似下系统的电导率σ0(T)和非谐情况的电导率σ2(T)的部分数据.
表2 Cu基外延石墨烯吸附系统电导率随温度的变化

温度T/K 300 400 500 600 700 800 900 1
 

000
 

σe(T)(10-5Ω-1·m-1) 0.058
 

0 0.058
 

1 0.058
 

3 0.058
 

34 0.058
 

35 0.058
 

36 0.058
 

37 0.058
 

38

Δσp0(Ω-1·m-1) 2.380
 

8 1.866
 

7 1.370
 

8 1.216
 

4 1.076
 

6 1.008
 

6 0.934
 

7 0.865
 

9

Δσp2(T)(Ω-1·m-1) 3.936
 

2 3.414
 

9 3.129
 

1 2.961
 

0 2.860
 

2 2.801
 

4 2.770
 

6 2.759
 

5

δσaeg(Ω-1·m-1)
6.889

 

6×

10-48
1.568

 

1×

10-37
2.568

 

7×

10-31
3.569

 

4×

10-27
3.249

 

3×

10-24
5.385

 

1×

10-22
2.866

 

8×

10-20
6.892

 

2×

10-19

σ0(T)(Ω-1·m-1) 2.438
 

8 1.9248 1.429
 

1 1.276
 

3 1.144
 

5 1.103
 

1 1.095
 

2 1.053
 

0

σ2(T)(Ω-1·m-1) 3.994
 

2 3.4730 3.187
 

5 3.021 2.928
 

1 2.895
 

9 2.931
 

1 2.946
 

3

  由表2看出:
 

①
 

金属基外延石墨烯的电导率要大于金属块体.
 

文献[18]给出块体Cu和
 

Ni的电导率分

别为0.343(Ω·m)-1 和0.450(Ω·m)-1,
 

而本文计算的Cu基外延石墨烯的电导率在T=400
 

K的值

3.473
 

0(Ω·m)-1;
 

②
 

本研究结果与其他文献给出的外延石墨烯的电导率数量级接近,
 

例如:
 

T=400
 

K
时,

 

文献[10]计算的Li基外延石墨烯的电导率为σ=1.25(Ω·m)-1,
 

由文献[19]给出的载流子迁移率计

算的外延石墨烯的电导率Ω≈0.7(Ω·m)-1,
 

而本文计算值为3.473
 

0(Ω·m)-1.
 

这表明基底和原子的吸

附对电导率都有影响;
 

③
 

基底对外延石墨烯电导率有一定的影响.
 

在Cu和 Ni两种基底中,
 

Cu基底的

电导率较大,
 

原因在于:
 

Cu基底原子与石墨烯碳原子相互作用能V 较小,
 

基底对石墨烯中电子的约束

减弱,
 

因而外延石墨烯的电导率变大;
 

④
 

声子与电子的相互作用对系统的电导率起重要作用,
 

而吸附对

电导率的影响与吸附原子的覆盖度和温度有关.
 

温度不太高(低于600
 

K)时,
 

吸附对电导率的影响可不

考虑,
 

但温度较高时,
 

吸附对电导率的影响应考虑,
 

温度达到1
 

000
 

K时,
 

吸附引起的改变量可占总量

的百分之4.35;
 

⑤
 

原子非简谐振动情况下的电导率大于简谐近似的值,
 

温度愈高,
 

原子非简谐振动对

系统电导率的影响愈大.

7第11期    申凤娟,
 

等:
 

非简谐振动和吸附对金属基外延石墨烯吸附系统电导率的影响



6 结 论

1)
 

金属基外延石墨烯吸附系统的电导率随温度升高而减小,
 

温度较低时变化较快,
 

而温度较高时变化

较慢.
 

不考虑声子 电子相互作用和吸附的影响时,
 

系统的电导率随温度升高而增大,
 

但变化极小,
 

其数值

为0.06×10-5(Ω·m-1);

2)
 

在金属基外延石墨烯系统的电导率随温度的变化规律中,
 

声子对电子的相互作用起着重要作用,
 

它

引起的电导率改变量Δσp 随温度升高而减小;

3)
 

温度较低(低于600
 

K)时,
 

吸附原子的覆盖度和随温度的变化率均很小,
 

而温度高于600
 

K时,
 

吸

附原子覆盖度及其变化率较大;

4)
 

吸附引起的电导率改变量与吸附原子的态密度、
 

吸附原子与外延石墨烯相互作用的强弱以及吸附

原子的覆盖度等有关,
 

可由(16)等式表示.
 

在温度不高时(如T<600
 

K),
 

吸附引起的电导率改变量几乎与

温度无关,
 

且很小,
 

而温度较高时则随温度升高而迅速增大,
 

吸附的影响不能忽略;

5)
 

原子的非简谐振动对系统的电导率有重要的影响:
 

简谐近似时,
 

电导率几乎与温度为反比关系.
 

考

虑到原子非简谐振动项后,
 

电导率要比简谐近似的值增大.
 

温度愈高,
 

非简谐效应愈明显.
 

本文的结果与

其它文献给出的外延石墨烯的电导率数值接近.
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The
 

Effect
 

of
 

Non-harmonic
 

Vibration
 

and
 

Adsorption
 

on
 

the
 

Conductivity
 

of
 

Metal-Based
 

Epitaxial
 

Graphene
 

Adsorption
 

System
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Abstract:
 

In
 

this
 

paper,
 

the
 

interaction
 

between
 

adsorption
 

and
 

epitaxial
 

graphene
 

atoms
 

and
 

the
 

non-har-
monic

 

vibration
 

of
 

atoms
 

in
 

graphene
 

are
 

considered,
 

and
 

the
 

variation
 

of
 

the
 

conductivity
 

with
 

the
 

temper-
ature

 

of
 

the
 

epitaxial
 

graphene
 

adsorption
 

system
 

is
 

studied.
 

Taking
 

the
 

W
 

atom
 

adsorption
 

system
 

of
 

Cu-
 

and
 

Ni-based
 

epitaxial
 

graphene
 

as
 

an
 

example,
 

the
 

effect
 

of
 

anharmonic
 

vibration
 

and
 

adsorption
 

on
 

the
 

e-
lectrical

 

conductivity
 

of
 

the
 

system
 

is
 

discussed.
 

The
 

results
 

show
 

that
 

the
 

conductivity
 

of
 

the
 

metal-based
 

epitaxial
 

graphene
 

adsorption
 

system
 

decreases
 

with
 

increasing
 

temperature
 

and
 

that
 

when
 

the
 

phonon-e-
lectron

 

interaction
 

and
 

adsorption
 

are
 

not
 

considered,
 

the
 

conductivity
 

of
 

the
 

system
 

increases
 

with
 

temper-
ature,

 

but
 

the
 

change
 

is
 

very
 

small.
 

The
 

change
 

of
 

conductivity
 

caused
 

by
 

phonon-electron
 

interaction
 

de-
creases

 

with
 

the
 

increase
 

of
 

temperature,
 

almost
 

in
 

inverse
 

proportion
 

to
 

temperature.
 

The
 

change
 

of
 

the
 

conductivity
 

caused
 

by
 

adsorption
 

is
 

almost
 

independent
 

of
 

temperature,
 

and
 

is
 

very
 

small
 

when
 

tempera-
ture

 

is
 

not
 

high
 

(T<600
 

K).
 

However,
 

this
 

change
 

rapidly
 

increases
 

with
 

the
 

increase
 

of
 

temperature
 

when
 

the
 

temperature
 

is
 

high
 

(T≥1
 

000
 

K),
 

and
 

the
 

effect
 

of
 

adsorption
 

on
 

conductivity
 

can
 

account
 

for
 

4.35%
 

of
 

the
 

total.
 

Anharmonic
 

vibration
 

of
 

atoms
 

has
 

an
 

important
 

influence
 

on
 

the
 

conductivity.
 

In
 

the
 

simple
 

harmonic
 

approximation,
 

the
 

conductivity
 

is
 

almost
 

inversely
 

proportional
 

to
 

temperature.
 

Consid-
ering

 

the
 

atomic
 

anharmonic
 

vibrational
 

terms,
 

the
 

conductivity
 

is
 

slightly
 

larger
 

than
 

the
 

harmonic
 

ap-

proximation.
 

With
 

higher
 

temperature,
 

the
 

non-harmonic
 

effect
 

is
 

more
 

obvious.
Key

 

words:
 

epitaxial
 

graphene;
 

electrical
 

conductivity;
 

adsorption;
 

non-harmonic
 

effect
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