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Abstract: Taking advantage of  the  high absorption coefficient,  excellent  photoelectric  properties,  and high

carrier mobility of Single-Walled Carbon NanoTubes (SWCNTs), high-performance, transparent, all-carbon

Field-Effect Transistor (FET) photodetector has been constructed with a high transmittance more than 80% in

the visible light band, in which semiconducting SWCNT (sc-SWCNT)/fullerene (C60) heterojunctions as the

channel  materials,  patterned  metallic  SWCNT film as  source/drain  electrodes,  graphene  oxide  (GO)  as  the

dielectric layer, and Indium Tin Oxide (ITO) as a transparent gate electrode. The electrical test results show

that the  photodetector  exhibits  a  strong  gate-tunable  characteristics,  and  achieves  a  broadband  spectral   re-

sponse from 405 to 1 064 nm in the visible-near infrared spectral region. Under 940 nm illumination with a

light density of 5 mW/cm2, the maximum photoelectric responsivity of 18.55 A/W and a specific detectivity

of 5.35×1011 Jones can be achieved.
Key words: single-walled carbon nanotubes; Fullerene; all-carbon heterojunctions; high transparency; field-

effect transistor photodetector
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张罗茜，尹　欢，陈　越，朱明奎，苏言杰*

（上海交通大学电子信息与电气工程学院 薄膜与微细技术教育部重点实验室, 上海 200240）

摘要：利用半导体性单壁碳纳米管（SWCNT）的高吸收系数、优异的光电特性和高载流子迁移率等特点，本文构筑了基

于半导体 SWCNT（sc-SWCNT）/富勒烯（C60）异质结的透明全碳宽光谱的场效应晶体管光电探测器。该器件的大部分结

构均由碳基材料组成，全碳异质结作为导电沟道材料，金属性 SWCNT作为源漏电极，氧化石墨烯（GO）作为介质层，在

可见光波段的透光率均高于 80%。电学测试结果表明：该光电探测器表现出了较强的栅控能力，实现了从 405~
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1 064 nm的可见光-近红外宽光谱响应，在 5 mW/cm2 的 940 nm激光照射下，该器件光电响应率可以达到 18.55 A/W，比

探测率达到 5.35×1011 Jones，同时，表现出了优异的循环稳定性。

关    键    词：单壁碳纳米管；富勒烯；全碳异质结；高透明度；场效应晶体管光电探测器
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1    Introduction

Due to the rapid development of semiconduct-
or technology and information science, the research
on photosensitive devices has received extensive at-
tention.  Photosensitive  devices  play  a  crucial  core
role in modern optical detection, optical communic-
ation,  optical  information  processing,  and  optical
control technologies  in  industrial  technology,   na-
tional  defense,  military,  and  civilian  fields.  As  the
scale  and  diversity  of  applications  are  increasing,
the  demand  for  light  detection  devices  with  higher
speed,  high  conversion  efficiency  or  wide  wave-
length range, flexibility, and transparency is becom-
ing more prominent. Moreover, there are increasing
requirements  for  the  operational  performance  of
photodetectors, such as high sensitivity and respons-
ivity  as  well  as  fast  response  speed,  low  noise  and
low power consumption of the devices in the operat-
ing  wavelength  band[1].  Kobe  University[2]  has  de-
veloped  an  infrared  sensor  with  high  responsivity
at  RT,  and  the  central  part  of  the  device  is  an
Al0.3Ga0.7As/GaAs  heterostructure.  The  maximum
photoelectric responsivity  of  0.8 A/W and a  specif-
ic detectivity of 1.8×1010 Jones are achieved at about
6.6 μm at a bias of 1V. Although conventional silic-
on-based photodetectors have the advantages of ma-
ture preparation process and low cost, the wide band
gap of  silicon materials  (≈1.12 eV) limits  the range
in  working  wavelength[3].  In  addition,  the  energy
band  structure  of  the  indirect  band  gap  of  silicon
material  makes  it  impossible  to  achieve  high-effi-
ciency  photoelectric  conversion,  especially  in  the
field of transparent optoelectronics. In this field, the
light absorption  capacity  of  materials  such  as   silic-
on,  germanium,  indium  gallium  arsenic  and  other
materials with  high  transparency  is  drastically   re-

duced, making it  difficult  to  achieve the perfect   in-
tegration of  high  transparency  and  high   optoelec-
tronic  performance.  At  present,  most  photoactive
materials  used  in  photodetectors  are  inorganic,  and
the manufacturing  process  of  these  materials   re-
quires high  temperature  and  high  energy   consump-
tion,  and  the  growth  process  needs  to  use  many
complex  methods.  These  methods  are  complex,
sensitive to process fluctuations, and have high tech-
nical  requirements.  In  addition,  the  processes  and
photoactive  materials  themselves  typically  contain
harmful  elements  such  as  lead,  mercury,  cadmium
and  arsenic.  Therefore,  the  development  of  NIR
photodetectors based  on  new  materials  has   gradu-
ally become a research focus in recent years.

Since the 1960s,  the emerging field of organic
electronics has made tremendous progress in catch-
ing up with inorganic semiconductor technology and
now offers  alternatives for  many optoelectronic ap-
plications.  The  development  of  inorganic  materials
is currently dominated by inorganic semiconductors
or  metals,  such  as  transparent  electrodes,  thin-film
transistors,  solar  cells,  and  photodetectors.  Among
them, low-dimensional nanoscale materials have at-
tracted much  attention  for  their  potential   applica-
tions in new printable, highly integrated flexible and
self-powered  photochemical  UV-NIR  broad-spec-
trum photodetectors.

In  recent  years,  allotrope  structures  of  carbon
such  as  fullerenes  (C60),  carbon  nanotubes,  and
graphene have attracted a great  deal  of  research in-
terest and experimental applications due to their su-
perior chemical, physical, mechanical, and electron-
ic properties. Depending on the chemical properties,
some  of  these  carbon  materials  are  metallic  and
some  are  semiconducting  and  can  form  insulating
oxides. Therefore, the use of these materials in com-
bination  to  fabricate  new  optoelectronic  devices
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composed  entirely  of  carbon-based  materials  offers
some attractive  possibilities  for  the  development  of
next-generation  electronic  devices.  Carbon-based
materials  are very abundant on Earth[3-4] and can be
dispersed and deposited using solution processes, so
they  can  be  used  directly  in  well-developed  tools
and processes[5], and these advantages lay the found-
ation  for  the  development  of  carbon  nanomaterials
for research and applications. Due to their excellent
electrical  conductivity,  high  transparency  and  high
robustness, carbon nanomaterials have received high
attention,  especially  Single-Walled  Carbon  Nano
Tubes  (SWCNTs).  As  a  typical  quasi  one-dimen-
sional nanomaterial, SWCNTs have special electric-
al  and  optical  properties[6-7]  and have  been   extens-
ively investigated in various application fields, such
as  transistors  and  solar  cells[8-9].  According  to  their
diameters and  chirality,  SWCNTs  exhibit   semicon-
ducting or metallic characteristics[10]. The band gaps
of  semiconducting  SWCNTs  (sc-SWCNTs)  with
different  diameters  vary from 0.5 to 1.2 eV.  Due to
their  ultra-high  carrier  mobility  (105  cm2/Vs),  high
absorption  coefficients  (104~105/cm), and  long   ex-
citon  diffusion  length,  sc-SWCNTs  are  commonly
used as  active  materials  for  high-performance   car-
bon-based photodetectors[11-12]. In addition, the elec-
tron transition  of  sc-SWCNTs is  sensitive  to  polar-
ized light due to their specific angular momentum in
its subband  gap,  thus  further  expanding  the   detec-
tion applications of sc-SWCNTs-based photodetect-
ors[13-14]. Due to the above unique properties, sc-SW-
CNTs have  become  an  ideal  material  for  light   en-
ergy collection in broadband light detection.

There have  been  numerous  reports  on  the   re-
search  and  applications  of  various  photosensitive
devices  based  on  sc-SWCNTs.  Researchers  from
Peking University[15] have developed an asymmetric
structure based  SWCNT  photovoltaic  type  IR   de-
tector  with  a  responsivity  of  9.87×10−5 A /W and a
detectivity of 107 Jones. This type of IR detector has
the advantages of simple process and no cooling IR
detection  at  RT.  L  Peng's  team[16]  also  reported  a

high-performance photodiode based on carbon nan-
otubes  treated  by  a  dopant-free  technique  solution,
which can operate  at  RT and zero bias.  The broad-
band  response  range  of  the  detector  is  785  ~
2 100  nm,  and  the  detectivity  exceeds  1011  Jones.
However,  the  photogenerated  electron/hole  pairs  in
sc-SWCNTs usually remain in the exciton state, and
the  separation  of  excitons  usually  requires  a  strong
electric field or an internal electric field to generate
photocurrents  in  the  external  circuit.  Therefore,  the
dissociation and transfer  of  excitons need to  be en-
hanced  by  combining  with  other  materials  such  as
bulk  semiconductors,  nanomaterials,  and  polymers
to  form  heterojunctions[17-19].  Due  to  its  spherical
structure,  C60  has a  high  electron  affinity  and   re-
quires  less  recombination  energy  during  electron
transfer.  Therefore,  C60  tends  to  accelerate  forward
electron  transfer  and  slow  down  reverse  electron
transfer,  resulting  in  long-lived  charge-separated
states[20-22].  In  various  optoelectronic  applications,
C60 is commonly used as an efficient trapping mater-
ial  for  photogenerated  electrons,  which  generates
higher  photocurrents  by  trapping  light-generated
carriers  and  enabling  longer  carrier  recombination
lifetimes[23-24]. In addition, the all-carbon heterojunc-
tion constructed from sc-SWCNTs and C60 can also
avoid  interfacial  atomic  layer  diffusion  to  a  certain
extent, which is more favorable for the dissociation
of  photogenerated  electron-hole  pairs[18].  A  novel
photodetector  based  on  graphene  nanoribbons-C60

heterostructures  is  prepared  by  Prof.  Wang's  group
at Nanyang Technological University,  Singapore. It
can  achieve  a  high  photoresponsivity  of  0.4 A/W
under mid-infrared laser irradiation at room temper-
ature,  which  enhanced  the  photoresponsivity  of  the
transistor  by about  an order  of  magnitude over  that
of  pure  graphene[21].  This  high  performance  is
achieved  by  the  high  electron  capture  efficiency  of
the C60  film deposited on the graphene nanoribbon.
Such  carbon  material  heterojunction  photodetectors
pave  the  way  for  the  realization  of  flexible  and
broadband  photodetectors  for  various  applications
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such as imaging, remote sensing, and infrared cam-
era sensors.  On the other hand, field-effect  transist-
ors  usually  use  gold  as  the  electrode  material,
however, the use of gold will decrease optical trans-
parency, while the use of metal-free devices such as
SWCNT can  not  only  achieve  optical  transparency
and mechanical  robustness,  carbon-based   conduct-
ive  material  also  have  advantages  over  other  metal
contacts in electrical contact carbon nanostructures.

Therefore,  this  paper  constructs  a  transparent,
all-carbon  field-effect  transistor-type  photodetector
based  on  sc-SWCNT/  C60  heterojunctions,  metallic
SWCNTs as  source-drain  electrodes,  graphene   ox-
ide (GO) as the dielectric  layer,  and indium tin ox-
ide (ITO) as the transparent gate. The high transmit-
tance of  the device was demonstrated by character-
izing  the  light  transmission  of  the  sample  by  UV-
Vis-NIR  spectrophotometer.  The  modified  sc-SW-
CNT material is characterized and analyzed by scan-
ning  electron  microscopy  and  Raman  spectroscopy
for  microscopic  morphology  and  charge  transfer
level,  and the results  show that  C60 played a p-type
doping  role  for  sc-SWCNT.  The  electrical  tests
demonstrate  that  the  device  has  a  more  sensitive
photoelectric  response  to  visible-near-infrared  light
in  the  405~1 064  nm band,  expanding  the   applica-
tion of  the  photodetector  in  next-generation   trans-
parent technologies such as smart windows and arti-
ficial intelligence glasses. 

2    Experiment
 

2.1    Preparation  of  sc-SWCNT/  C60  all-carbon  de-
vices
First, the  (6,5)  SWCNT  dispersion  was   pre-

pared. 0.5 mg of (6,5) SWCNT powder (Sigma-Ald-
rich)  was  weighed  and  dispersed  into  10 mL  of
aqueous  sodium  dodecyl  sulfate  (SDS)  solution
(0.01 g/mL).  After  2 h of  ultrasonic treatment in an
ice  bath,  the  inadequately  dispersed  (6,5)  SWCNT
powder was removed by centrifugation at 14 000 rpm
for  30 min,  and  the  supernatant  after  centrifugation

was  diluted  5 times  to  obtain  a  homogeneous  (6,5)
SWCNT dispersion. Then, GO films were prepared
by  vacuum  extraction  and  filtration  method  and
used  as  the  dielectric  layer  of  the  transistors.  After
diluting  the  GO aqueous  solution  and  sonicating  at
low  temperature  for  1 h,  10 mL  of  the  dispersion
was  gradually  added  to  a  vacuum  filtration  device
containing  a  0.22 μm  cellulose  membrane  and
filtered to  form a  homogeneous GO film.  After   fil-
tering the aqueous solution,  excess  deionized water
was  added  to  clean  the  excess  SDS  in  the  film
3 times to reduce its effect on the film performance.
Finally,  the  GO  films  on  the  cellulose  membranes
were  dried in  a  vacuum oven at  40 °C for  2 h.  The
aqueous graphene oxide solution was replaced with
a  homogeneous  dispersion  of  metallic  SWCNT  in
deionized  water  (0.05 mg/mL).  Vacuum  filtration
was performed in the same way as described above
to obtain uniform and dense conductive sc-SWCNT
films as a backup material for the source-drain elec-
trode.

ITO  conductive  glass  with  a  thickness  of
135 nm was used as the substrate and the gate elec-
trode.  First,  the  ITO  conductive  glass  was  cleaned
with deionized water, acetone, isopropanol and eth-
anol in  order  to  remove  oil  from  the  substrate   sur-
face.  Then,  the  GO  film  on  the  prepared  cellulose
film  was  transferred  to  the  ITO  substrate,  and  the
GO film was laminated and spread on the conduct-
ive  glass  surface  using ethanol  and water,  and then
the cellulose film was dissolved in acetone by soak-
ing in acetone, and washed repeatedly with acetone
to prevent  the  residual  cellulose  film  on  the   sub-
strate from affecting the device performance. Then,
the above  prepared  sc-SWCNT  dispersion  was   de-
posited on the GO surface by spin coating method at
2000 rpm to  form a  uniform film,  and  2 mg  of  C60

was weighed by vacuum thermal evaporation meth-
od to make uniform vaporization onto the surface of
the  carbon  tube  film.  The  heterojunction  of  (6,  5)
SWCNT/C60 on the substrate was constructed by an-
nealing at  60 °C for 1 h under vacuum. Finally,  the
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metallic SWCNT film obtained by suction filtration
was  transferred  to  the  sc-SWCNT/C60  heterojunc-
tion by repeating the above steps to  form a source-
drain  pattern.  The  channel  width  between  the
source-drain electrodes is  200 μm and the length is
400 μm. 

2.2    Testing and characterization
In  this  paper,  the  surface  morphology  of  sc-

SWCNT films/C60 heterojunctions as well as metal-
lic  SWCNT  was  characterized  using  a  scanning
electron microscope  (SEM,  Zeiss  Ultra  Plus,   Ger-
many).  The  transmission  spectra  were  obtained  by
characterizing  the  transmittance  of  the  samples  to
light using a Lambda 950 model UV-Vis-NIR spec-
trophotometer (USA). The Raman peak shifts of the
heterojunction were  analyzed  by  Raman   spectro-
scopy  statistics  at  an  excitation  wavelength  of
514 nm. The optoelectronic properties of the devices
were evaluated  at  room  temperature  using  a   semi-
conductor  parameter  analyzer,  and  the  current-
voltage  (I-V)  curves  and  current-time  (I-T)  curves
of  the  devices  were  measured  under  the  irradiation
of various  monochromatic  laser  diodes  with   ad-
justable  power  as  the  signal  source  of  the  optical
pulses  (laser  wavelengths  including  405,  532,  650,
780, 860, 940 and 1064nm). 

3    Results and discussion

The structure diagram of the constructed field-
effect transistor is shown in Figure 1(a), where ITO
and  GO form the  gate  and  dielectric  layer,  sc-SW-

CNT/C60  heterojunction  serves  as  the  conductive
channel,  and  metallic  SWCNT  forms  the  source-
drain electrode. Figure 1(b) shows the optical trans-
mission  spectrum  within  the  visible  light  range  of
the channel (sc-SWCNT/C60 film) region. The inset
shows  the  physical  image  of  the  prepared  field-ef-
fect  transistor  device.  It  is  obvious  that  almost  all
carbon material  films  deposited  on  ITO  are   com-
pletely  transparent,  and  their  transmittance  is  only
10% lower than that of the substrate. When 80% of
the substrate is covered with sc-SWCNT film (form-
ing channels  and  electrodes),  the  optical   transmit-
tance  of  the  device  remains  above  80%,  indicating
that the design of the device does not affect the light
absorption  of  the  channel  layer  itself.  Figure  2(a)
shows  the  carbon  nanotubes  deposited  on  GO  by
spin coating, sc-SWCNT is evenly distributed throu-
ghout the entire region, and no obvious surface dis-
persants or other polymers are visible in the image,
demonstrating the  high  dispersibility  of  the   nan-
otubes. The carbon tube solution dispersed and cent-
rifuged  by  ultrasound  ensures  the  uniformity  and
density of  the sc-SWCNTs film. Figure 2(b)  shows
the  SEM  image  of  the  sc-SWCNT/C60  composite
film,  from  which  it  can  be  seen  that  C60  is  uni-
formly  distributed  in  the  sc-SWCNT  film.  Figure
2(c) shows the SEM image of the metallic SWCNT
as  the  source-drain  electrode.  It  can  be  seen  that  a
uniform  and  dense  metallic  SWCNT  film  was
formed  by  suction  filtration,  which  ensures  good
conductivity of the source-drain electrode.

Raman  spectroscopy  is  the  most  used  tool  for
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Fig. 1    (a) Schematic diagram of the device structure. (b) Transmittance of the device in visible band

图 1    (a) 器件结构示意图和 (b) 器件在可见光波段的透射率

第 5 期 ZHANG Luo-xi, et al. : High-performance transparent all-carbon photodetectors ...... 1247



studying  carbon  nanotubes.  Raman  spectroscopy

can  be  used  to  analyze  the  doping  effect  of  other

materials  on  carbon  nanotubes[25].  The  change  in

doping  level  can  be  analyzed  by  observing  the

change  in  G  and  2D  peaks  in  Raman  images.

Figs.  3(a)  and  3(b)  (color  online)  show  the  Raman

spectra  of  pristine  and  C60-doped  sc-SWCNT films

in G and 2D modes. For sc-SWCNT, the D-peak in

the  1 300~1 400 cm−1 region  originates  from  the  sp3

defect  in  the  carbon  atom[26].  The  strong  tangential

mode  (G-peak)  near  1 580 cm−1  arises  from  the  in-

plane vibrations of  the sp2 hybridized C=C bond in

sc-SWCNT.  sc-SWCNTs  G-peaks  consist  of  both

G+  (LO)  and  G-  (TO)  modes[27],  and  the  G+  peaks

represented by the analyzed LO phonons as well as

the analog peaks of the 2D peaks are shown in light

gray in the figure. After the addition of C60 to the sc-

SWCNTs,  a  tendency  to  broaden  and  shift  the  two

main  peaks,  G+  and 2D,  to  higher  energies  is   ob-

served, and this change can be attributed to the dop-

ing  effect  of  C60  on the  sc-SWCNTs.  It  can  be  ob-

served that the half-peak width of the G+ peak of sc-

SWCNT  broadens  from  the  original  20 cm−1  to

24 cm−1  after  the  addition  of  C60.  In  addition,  the

peak position shifts to the right by 2.5 cm−1, and the

Raman  spectrum  of  the  2D  peak  also  produces  a

broadening of the half-peak width (about 4cm−1) and

a slight blue shift (from 2 634 cm−1 for pure sc-SW-

CNT to 2 636 cm−1  after  C60  doping  cm−1)  changes.

These  changes  may  be  an  indication  of  the  p-type

doping  caused  by  C60  resulting  in  the  transfer  of

electrons  from  the  valence  band  of  sc-SWCNT  to

C60
[28].  This  suggests  that  there  is  a  charge  transfer

between sc-SWCNT and the surrounding C60, which

causes p-type doping of (6,5)SWCNT.

The  Raman  analysis  of  sc-SWCNT/  C60  films

described  above  has  initially  elucidated  the  charge

transfer mechanism of the heterojunction channel of
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Fig. 2    Scanning electron microscope images of (a) sc-SWCNT film deposited by spin coating, (b) sc-SWCNT/C60 heterogen-
eous composite film and (c) m-SWCNT film

图 2    (a) 旋涂法沉积的 sc-SWCNT 薄膜、(b) sc-SWCNT/C60 异质结复合薄膜和 (c) 金属性 SWCNT 薄膜的扫描电子显微镜图
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Fig. 3    Raman statistical analysis of sc-SWCNT /C60 film. Raman spectra of (a) sc-SWCNT (black) and (b) sc-SWCNT /C60

(blue) under 514 nm laser irradiation

图 3    sc-SWCNT/C60 薄膜的拉曼统计分析。在 514 nm激光辐照下 (a) sc-SWCNT (黑色)和 (b) sc-SWCNT/C60 (蓝色)的拉

曼光谱
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the prepared field-effect transistor and the operating
mechanism.  First,  excitons  are  generated  when  the
sc-SWCNTs  are  irradiated  under  light.  Since  the
Lowest  Unoccupied  Molecular  Orbit  (LUMO)  of
C60 is lower than the conduction band of the sc-SW-
CNT,  the  photoexcited  electrons  of  C60  cannot  be
transferred  to  the  conduction  band  of  the  sc-SW-
CNT[29]. In  addition,  since  the  offset  energy   differ-
ence  between  LUMOC60  and sc-SWCNT   conduc-
tion band is greater than the exciton binding energy
generated,  electrons  in  the  valence  band  of  sc-SW-
CNT  can  be  transferred  into  the  Highest  Occupied
Molecular  Orbital  (HOMO)  of  C60

[30],  producing
charge  separation,  i.e.,  the  transfer  of  photo-gener-
ated  electrons  from  sc-SWCNT  to  the  surrounding
C60, while the hole in sc-SWCNT density increases.
As  a  result,  the  photogenerated  excitons  in  the  sc-
SWCNT are effectively dissociated due to the struc-
ture of the designed heterojunction, reducing the re-
combination  rate  of  photogenerated  excitons[31-32].
This effective exciton collection allows the device to
exhibit excellent optoelectronic properties.

The electrical  performance  of  this   heterojunc-
tion  device  is  shown  in  Figure  4.  With  a  constant
source-drain voltage (Vds)  (Vds = 0.1 V),  the source-
drain  current  (Ids)  can  be  changed  by  adjusting  the
carrier concentration in the channel by changing the
gate  voltage  (Vgs), resulting  in  a  transfer   character-
istic  curve,  as  shown  in  Fig.  4(a).  As  can  be  seen
from the figure, the turning point of the characterist-
ic  curve is  about Vgs=1 V,  indicating that  the chan-
nel material sc-SWCNTs used during this period are
p-type doped. When the applied gate pressure is less
than  the  turning  point,  i.e., Vgs  is  on  the  left,  more
and more holes are induced in the channel as the ab-
solute value of the gate pressure increases. As a ma-
jority carrier,  the source-drain current of the device
increases  rapidly.  On  the  contrary,  the  closer  the
gate  voltage  is  to  the  turning  point,  the  lower  the
concentration  of  holes  in  the  channel,  and  the
source-drain current decreases until the device shuts
down.  However,  because the  channel  material  is  p-

doped,  the  device  cannot  be  completely  shut  down
and there will still be an off-current of about 0.5 nA.
When  the  gate  voltage  increases  again  above  the
turning  point,  electrons  are  induced  in  the  channel,
and  the  electron  concentration  increases  with  the
further increase  of  the  gate  pressure,  gradually   re-
placing the hole to become the majority carrier, and
gradually  increasing  the  source-drain  current  in  the
opposite  direction.  The  transconductance  of  the
device  is  calculated  to  be  2.268×10−8  S,  with  a
switching ratio  of  up  to  500.  The  output   character-
istic curve of the device is obtained by linearly scan-
ning the source-drain voltage Vds  from −1 V to 1 V
while  remaining  the  gate  voltage  Vgs  constant.  A
cluster of output characteristic curves is obtained by
testing  the  output  characteristics  for  a  range  of Vgs

values, as shown in Figure 4(b) (color online). It can
be  seen  that  the  source-drain  current  shows  a  clear
separation at  different  gate  voltages,  indicating that
the device  has  a  strong  gate  control  capability.  Be-
sides,  the  device  is  bridged  between  source  and
drain electrodes  by sc-SWCNT/C60 composite  film,
and  the  special  electrical  and  optical  properties  of
the  all-carbon  heterojunction  provide  a  material
basis for high-performance wide spectrum photode-
tection.  Therefore,  in  this  paper,  the  optoelectronic
properties of  the devices were investigated in room
temperature  air,  as  shown  in  Figs.  5(a)  and  5(b)
(color online). In addition, the I-V curves of the het-
erojunction devices under laser irradiation at differ-
ent  wavelengths  and  the  I-T  curves  under  unbiased
voltage are shown, respectively. In order to test the
photoelectric performance of the device, the source-
drain  current  under  a  linear  sweep  of  the  bias
voltage  Vds  from  -1 V  to  1 V  was  tested  using  a
semiconductor parametric analyzer at 405, 532, 650,
780,  860,  940,  and 1 064 nm wavelengths  (all  laser
powers  were  5  mW/cm2), respectively.  We   ob-
served that at a bias voltage of 1 V, an induced pho-
tocurrent  of  about  0.7  μA  can  be  generated.  When
the laser is repeatedly turned on and off, the photo-
current increases and decreases sharply respectively,
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that  is,  the  photodetector  can  show  good  repeated
switching performance between switching states, in-
dicating that the device has excellent reliability and
cycle stability. In addition, the device exhibits signi-
ficant optical response in the laser wavelength range
of  405−1 064  nm, proving  its  wide  spectral   photo-
electric response from visible light to near-infrared,
and demonstrating certain advantages in the near-in-
frared band.  In  order  to  further  evaluate  the  photo-
electric  performance  of  the  heterojunction  device,
the  responsivity  and  detectivity  under  different
wavelength  laser  irradiation  were  calculated  based
on  the  measured  photocurrent.  The  responsivity  is
defined  as  the  photocurrent  generated  per  unit  area

per unit illumination laser power density. The calcu-

R =
Ip− Id

P×A

D∗ =
√

A
2qId

R

lation formula is  , where Ip is the induced

photocurrent, Id  is the dark current without laser  ir-

radiation, P is the optical power density, and A is the

area of the effective channel area of the device. The

detectivity  is  generally  used  as  an  indicator  of  the

detector's performance to detect the minimum optic-

al signal, which can be used to evaluate the sensitiv-

ity of the device. The corresponding calculation for-

mula  is  ,  where  q  is  the  elementary

charge,  R  is  light  responsiveness.  It  is  calculated

that  the  device  can  achieve  the  responsivity  of

18.65 A/W and the detectivity of 5.35×1011 Jones un-

der  940  nm  laser  irradiation  at  a  power  density  of
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Fig. 4    (a) Ids-Vgs curve and (b) Ids-Vds curve of the all-carbon device

图 4    全碳器件的 (a)Ids-Vgs 曲线和 (b)Ids-Vds 曲线
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Fig. 5    (a) Ids-Vds curve and (b) Ids-T curve of the all-carbon device under 405, 514, 650, 780, 860, 940, 1 064 nm laser irradi-
ation

图 5    全碳异质结器件在不同波长（405, 514, 650, 780, 860, 940, 1 064 nm）激光照射下的 (a) Ids-Vds 和 (b) Ids-T 曲线
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5  mW/cm2. The  good  photoelectric  response   per-
formance is due to the ultra-high carrier mobility of
sc-SWCNT, excellent optical absorption coefficient,
long exciton diffusion length, and effective dissoci-
ation of excitons by C60 and transfer collection. 

4    Conclusion

Taking  advantage  of  the  unique  electronic
properties  and  high  carrier  mobility  of  sc-SWCNT,
a  transparent,  all-carbon  field-effect  transistor-type
photodetector is designed and prepared in this paper.
The  components  of  this  field-effect  transistor  (act-
ive  channel,  source-drain  electrode,  and  dielectric
layer)  are  all  composed  of  carbon-based  materials,
and the transmittance of visible wavelengths are all
higher than 80%. In addition to the large absorption
coefficients  and high conduction paths  provided by

the sc-SWCNTs,  the proper  energy band alignment
between  the  sc-SWCNT  and  C60  interface  and  the
separation of the photogenerated electron-hole pairs
also lead to a significant enhancement of the photo-
electric  response  performance  of  the  device.
Through the electrical test of the device, it has been
proven that the device has good control ability over
gate voltage. The responsivity and detectivity at 940
nm can reach 18.65 A/W and 5.35 × 1011 Jones, re-
spectively,  and  a  broad  spectral  response  from 405
to  1 064  nm  can  be  achieved,  demonstrating  the
great advantage of sc-SWCNT/ C60 film heterojunc-
tions  for  photodetectors.  The  results  presented  in
this paper provide a new idea for the design and pre-
paration of high-performance all-carbon-based opto-
electronic devices, and provide a strong support for
the  development  of  next-generation  of  all-carbon
transparent optoelectronic technology.

——中文对照版——

 

1    引　言

由于半导体技术和信息科学的快速发展，光

敏器件的研究得到广泛关注和重视。光敏器件在

现代光探测、光通信、光信息处理和光控制等工

业技术、国防军事和民用光电技术领域起着关键

作用。随着应用领域的规模和多样性的增长，对

具有更高速度、更快转化效率或更宽波长范围以

及高灵活性、高透明度的光检测器件的需求正变

得越来越强烈。此外，对光电探测器的工作性能

也提出越来越高的要求，如在工作波段下器件要

有高灵敏度、高响应度且要具有快速响应和低噪

声、低功耗等性能[1]。神户大学的学者[2] 研发了

在室温下具有高响应性的红外传感器，装置的中

心部分是一个 Al0.3Ga0.7As/GaAs异质结构，在 1
V偏置下，在约 6.6 μm处的最大值为 0.8 A/W，比

探测度为 1.8×1010 Jones。传统硅基光电探测器虽

然具有制备工艺成熟、成本低等优势，然而硅材

料较宽的带隙（≈1.12 eV）限制了其光电工作的波

长范围[3]，另外，硅材料间接带隙的能带结构使得

它无法实现高效率的光电转换。特别是在透明光

电子领域，透明度较高的硅、锗、铟镓砷等材料的

吸光能力大幅度下降，难以实现高透明度和高光

电性能的完美融合。目前，大多数光电探测器所

使用的光活性材料都是无机的，这些材料的制造

需要经过几百摄氏度的高温、高能耗过程，生长

过程中需要很多复杂方法。这些方法工艺复杂，

对工艺的波动敏感，并且具有很高的技术要求。

此外，工艺过程和光活性材料本身通常含有铅、

汞、镉和砷等有害元素。因此，开发基于新材料的

近红外光电探测器逐渐成为近年来的研究重点。

自 19世纪 60年代以来，新兴的有机电子领

域取得了巨大的发展，不断追赶无机半导体技术，

如今已经为许多光电应用提供了替代方案。无机

材料目前主要以无机半导体或金属为主，如构成

透明电极、薄膜晶体管、太阳能电池以及光电探

测器等。其中，低维纳米级材料因其在新型可印

刷、高集成度柔性和自供电光电化学紫外-近红外

宽光谱光电探测器中的潜在应用而受到广泛关注。

近年来，富勒烯（C60）、碳纳米管、石墨烯等

碳的同素异形体结构因其优越的化学、物理、机
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械和电子性能吸引了大量研究人员的兴趣，进行

了大量实验应用。由于化学性质的不同，这些碳

材料有些是金属性的，有一些是半导体性的，并且

可以组成绝缘的氧化物。因此，通过这些材料组

合使用来制造完全由碳基材料组成的新型光电器

件为下一代电子器件的发展提供了一些有吸引力

的可能性。碳基材料在地球上的含量非常丰富[3-4]，

并且可以使用溶液工艺进行分散和沉积，因此它

们可以直接用于已成熟的工具和工艺中[5]。这些

优势为碳纳米材料的研究和应用奠定了基础。碳

纳米材料由于具有优异的导电性、高透明度和高

鲁棒性而受到高度关注。单壁碳纳米管（SW-
CNT）作为典型的准一维纳米材料，具有特殊的电

学和光学特性[6-7]，已经在多种应用领域中得到了

广泛的研究，如晶体管、太阳能电池等[8-9]。根据

其直径和手性的不同，SWCNT表现出半导体或

金属的特征 [10]。不同直径的半导体性 SWCNTs
（ sc-SWCNTs）的带隙不同 ，从 0.5到 1.2 eV不

等。由于 sc-SWCNTs具有超高的载流子迁移率

（105 cm2/Vs）、高吸收系数（104~105/cm）和较长的

激子扩散长度，使得 sc-SWCNTs被普遍用于高性

能碳基光电探测器的活性材料[11-12]。此外，由于

sc-SWCNTs子带隙中的特定角动量，其电子跃迁

对偏振光敏感，这进一步提升了基于 sc-SW-
CNTs的光电探测器的检测应用[13-14]。由于上述

独特的特性，sc-SWCNTs已经成为宽带光探测中

用于光能收集的理想材料。

基于 sc-SWCNTs的各种光敏器件的研究和

应用已有大量的报道。北京大学[15] 开发了一种

基于非对称结构的 SWCNT光伏型红外探测器，

该探测器的响应率为 9.87×10−5 A/W，探测率为

107 Jones。这种类型的红外探测器具有工艺简单

和室温下的无需冷却红外探测的优势。彭练矛团

队[16] 还报道了一种通过无掺杂技术溶液处理碳

纳米管基的高性能光电二极管，该二极管可以在

室温和零偏压条件下工作。探测器的宽带响应范

围为 785 ~ 2 100 nm，探测率超过 1011 Jones。然

而，sc-SWCNTs中的光生电子/空穴对通常保持在

激子状态，激子的分离通常需要强电场或内部电

场，才能在外部电路中产生光电流。因此，需要通

过与其他材料（如体半导体、纳米材料和聚合物）

结合形成异质结来增强激子的解离和转移[17-19]。

由于为球形结构，C60 在电子转移过程中具有较高

的电子亲和度，需要较少的重组能量。因此，C60

倾向于加速正向电子转移，减缓反向电子转移，从

而形成长寿命的电荷分离态[20-22]。在各种光电子

应用中，C60 被普遍用作光致电子的高效捕获材

料，该材料通过捕获光产生的载流子，使载流子重

组寿命延长，从而产生更高的光电流[23-24]。另外，

由 sc-SWCNTs和 C60 构筑的全碳异质结还可以

一定程度上避免界面间的原子层扩散，更有利于

光致电子空穴对的解离[18]。新加坡南洋理工大学

王岐捷教授团队制备了一种基于石墨烯纳米带-
C60 杂化纳米结构的新型光电探测器，在室温下，

在中红外激光照射下能够实现 0.4 A/W的高光响

应率，比纯石墨烯的晶体管光响应增强了约一个

数量级[21]。这种高性能就是通过沉积在石墨烯纳

米带上的 C60 薄膜的高电子捕获效率实现的。这

种碳材料异质结光电探测器为实现柔性和宽带光

电探测器的各种应用铺平了道路，如成像，遥感和

红外相机传感器。另一方面，场效应晶体管通常

使用金作为电极材料，但是金的使用降低了光学

透明度，采用 SWCNT等无金属器件不仅可以实

现光学透明度和机械鲁棒性，碳基导电材料在电

接触碳纳米结构方面也比其他金属触点更有优势。

因此，本论文利用碳纳米材料独特的性能，基

于 sc-SWCNT/C60 异质结，以金属性 SWCNT作

为源漏电极，以氧化石墨烯（GO）作为介电层，氧

化铟锡（ITO）作为透明栅极，构筑了一种透明、全

碳场效应晶体管型光电探测器。通过紫外-可见-
近红外分光光度计表征了样品对光的透过率，证

明了器件具有很高的透光率。通过扫描电子显微

镜及 Raman光谱仪对修饰后的 sc-SWCNT材料

进行微观形貌和电荷转移水平的表征和分析，结

果表明 C60 对 sc-SWCNT起到了 p型掺杂的作

用。通过电学测试证明了器件对 405~1 064 nm
波段的可见-近红外光具有较为灵敏的光电响应，

拓展了光电探测器在智能窗、人工智能眼镜等下

一代透明技术中的应用。 

2    实验
 

2.1    sc-SWCNT/ C60 全碳器件的制备

首先，制备 (6,5)SWCNT分散液。称取 0.5 mg
(6,5) SWCNT粉末（Sigma-Aldrich）分散到 10 mL
十二烷基硫酸钠（SDS）水溶液（0.01 g/mL）中。冰
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浴超声处理 2 h后，以 14 000 rpm离心 30 min，去
除分散不充分的 (6,5) SWCNT粉末，将离心后的

上清液稀释 5倍，得到均匀的 (6,5) SWCNT分散

液。其次，通过真空抽取和过滤法制备 GO薄膜

作为晶体管的介质层，将 GO水溶液稀释并低温

超声处理 1h后，将 10 mL 分散液逐渐加入含有

0.22 μm纤维素膜的真空过滤装置中过滤，形成均

匀的 GO薄膜，水溶液过滤后，加入过量的的去离

子水清洗薄膜中多余的 SDS 3次，以减少其对薄

膜性能的影响。最后，将纤维素膜上的 GO薄膜

在 40 °C真空烘箱中干燥 2 h。将氧化石墨烯水

溶液替换为金属性 SWCNT在去离子水中的均匀

分散液（0.05 mg/mL）。用上述同样的方法，真空

抽滤得到均匀致密的导电 sc-SWCNT薄膜作为

源漏电极的备用材料。

采用 135 nm厚的 ITO导电玻璃作为基底以

及栅电极，首先，用去离子水、丙酮、异丙醇和乙

醇依次清洗 ITO导电玻璃，去除基底表面油污。

然后，将制备好的纤维素膜上的 GO薄膜转移到

ITO基底上，利用乙醇和水将 GO薄膜贴合铺展

在导电玻璃表面，然后通过丙酮浸泡使纤维素膜

溶解在丙酮中，并用丙酮反复清洗避免纤维素膜

残留在基底上影响器件性能。之后，通过旋涂法

将上述制备好的 sc-SWCNT分散液以 2 000 rpm
的转速沉积在 GO表面形成一层均匀的薄膜，并

且通过真空热蒸发法称取 2mg C60 使之均匀蒸镀

到碳管薄膜表面，真空 60 °C退火处理 1 小时，完

成衬底上 (6，5)SWCNT/ C60 异质结的构筑。最

后，将抽滤得到的金属性 SWCNT薄膜通过重复

上述步骤转移到 sc-SWCNT/C60 异质结上，形成

源漏电极图案，源漏电极之间的沟道宽度为 200 μm，

长度为 400 μm。 

2.2    测试与表征

本文使用扫描电子显微镜（SEM, 德国蔡司

Ultra Plus）对 sc-SWCNT薄膜/C60 异质结以及金

属性 SWCNT的表面形貌进行了表征。用 Lambda
950 型号的紫外-可见-近红外分光光度计（美国）

表征样品对光的透过率，得到透射光谱。在激发

波长为 514 nm的条件下，通过拉曼光谱统计对异

质结的拉曼峰位移进行分析。利用半导体参数分

析仪在室温下对器件的光电性能进行评价，并在

由功率可调的多种单色激光二极管作为光脉冲信

号源（激光波长包括 405，532，650，780，860，940 和

1 064 nm）的照射下测量了器件的电流-电压（I-V）

曲线和电流-时间（I-T）曲线。 

3    结果与讨论

构筑的场效应晶体管结构图如图 1(a)所示，

其中 ITO和 GO构成栅极和介质层，sc-SWCNT/
C60 异质结作为导电沟道，金属性 SWCNT构成源

漏电极。如图 1(b)显示了沟道（sc-SWCNT/C60 薄

膜）区域可见光范围内的光学透射光谱，其中插图

为制备好的场效应晶体管的器件实物图。可以明

显看出，ITO上沉积的所有碳材料薄膜几乎都是

完全透明的，其透过率仅仅比衬底低 10%，当 80%
的衬底均覆盖 sc-SWCNT薄膜（形成沟道和电

极）时，该器件的光学透过率依然保持在 80%以

上，说明器件的设计并不影响沟道层自身的光吸

收。图 2(a)展示了通过旋涂法在 GO上沉积的碳

管，sc-SWCNT在整个区域均匀分布，并且在图像

中看不到明显的表面分散剂以及其他聚合物。这

证明纳米管具有较高的分散性，超声分散和离心

的碳管溶液保证了 sc-SWCNTs薄膜的均匀性和

致密性。图 2(b)是 sc-SWCNT/C60 复合薄膜的SEM
图像，从图中可以看到，C60 均匀分布在 sc-SW-
CNT薄膜中。图 2(c)展示了作为源漏电极的金

属性 SWCNT的 SEM图像，可以看出，通过抽滤

法形成了均匀致密的金属性 SWCNT薄膜，可以

保证源漏电极具有良好的导电性。

拉曼光谱是研究碳纳米管最常用的工具，可

以使用拉曼光谱来分析其他材料对碳纳米管的掺

杂效应[25]。通过观察拉曼图像中 G峰和 2D峰的

变化，可以分析掺杂水平的变化。图 3(a)和 3(b)
为在 G和 2D模式下原始和 C60 掺杂的 sc-SW-
CNT薄膜的拉曼光谱。对于 sc-SWCNT，1 300~
1 400 cm−1 区域的D峰源于碳原子中的 sp3 缺陷[26]。

在 1 580 cm−1 附近的强切向模（G峰）则产生于 sc-
SWCNT中 sp2 杂化 C=C键的面内振动。Sc-SW-
CNTs的 G峰由 G+ （LO）和 G- （TO）两种模式组

成 [27]，所分析的 LO声子代表的 G+峰以及 2D峰

的模拟峰在图中显示为浅灰色。在 sc-SWCNTs
中加入 C60 后，观察到 G+和 2D两种主要峰的增

宽和向能量更高的方向转移的趋势，这种变化可

以归因于 C60 对 sc-SWCNT的掺杂效应。可以观
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察到，加入 C60 后，sc-SWCNT的 G+峰半峰宽从原

来的 20 cm−1 增宽到 24 cm−1，此外，峰位置向右移

动了 2.5 cm−1，2D峰的拉曼光谱也产生了半峰宽

增宽（约 4cm−1）和轻微的蓝移（从纯 sc-SWCNT的

2 634 cm−1 到 C60 掺杂后的 2 636 cm−1）。这些变

化可能是由 C60 引起的 p型掺杂导致电子从 sc-
SWCNT的价带转移到 C60 的迹象 [28]。这表明，

sc-SWCNT与周围 C60 之间存在电荷转移，C60 对

(6,5) SWCNT造成了 p型掺杂。

通过上述对 sc-SWCNT /C60 薄膜的拉曼分

析，初步阐明了本文制备的场效应晶体管的异质

结沟道的电荷转移机制以及工作机理。首先，当

sc-SWCNTs在光照下照射时会产生激子。由于

C60 的最低位占据分子轨道（LUMO）低于 sc-SW-
CNT的导带，所以 C60 的光激发电子不能转移到

sc-SWCNT的导带[29]，又由于 LUMOC60 与 sc-SW-
CNT导带之间的偏移能量差，大于产生的激子结

合能，因此 sc-SWCNT价带的电子可以转移到

C60 最高占据分子轨道（HOMO）中[30]，产生电荷分

离，即光生电子从 sc-SWCNT转移到周围的 C60，

sc-SWCNT中空穴的密度同时增加。因此，由于

所设计的异质结结构，sc-SWCNT中的光生激子

被有效地解离，降低了光生激子的重组率 [31-32]。

这种有效的激子收集使该器件表现出卓越的光电

特性。

该异质结器件的电学性能如图 4所示。在源

漏电压（Vds）不变（Vds = 0.1 V）的情况下，通过改变

栅压（Vgs）调节沟道中的载流子浓度，从而改变源

漏电流（Ids），得到转移特性曲线，如图 4(a)所示。

从图中可以看出 ，特性曲线的转折点约在

Vgs = 1 V左右，表明期间使用的沟道材料 sc-SW-
CNTs是 p型掺杂，当施加的栅压小于转折点，即

Vgs 位于左侧时，随着栅压绝对值的增大，沟道中

感应出越来越多的空穴。作为多数载流子，器件

的源漏电流快速增大，相反，栅极电压越接近转折

点，沟道中的空穴浓度就越低，源漏电流减少直至

器件关断，但是由于沟道材料是 p型掺杂的，器件

不能完全关断，仍然有约 0.5 nA的关电流。当栅

压再次增大，高于转折点时，沟道中感应出电子，

电子浓度随着栅压的进一步增大而增大，逐渐取

代空穴成为多数载流子，并使源漏电流反方向逐

渐增大。通过计算得出该器件的跨导为 2.268×

R =
Ip− Id

P×A

D∗ =
√

A
2qId

R

10−8 S，开关比可达到 500。在栅压 Vgs 保持不变

的条件下，源漏电压 Vds 从−1 V 到 1 V 线性扫描

得到器件的输出特性曲线，测试一系列 Vgs 值下

的输出特性即可得到输出特性曲线簇，如图 4(b)
所示。可以看出，源漏电流在不同的栅压下表现

出明显的分离，说明该器件具有较强的栅控能

力。同时，该器件由 sc-SWCNT / C60 复合薄膜在

源极和漏极之间架起桥梁，全碳异质结特殊的电

学和光学性质为高性能宽光谱的光电探测提供了

材料基础，因此本文在室温空气中研究了器件的

光电性能。图 5(a)和 5(b)分别展示了异质结器

件在不同波长激光照射下的 I-V曲线以及在无偏

压下的 I-T曲线。为了测试器件的光电性能，分

别 在 405、 532、 650、 780、 860、 940、 1 064 nm
波长的激光下（激光功率均为 5 mW/cm2），使用半

导体参数分析仪测试了偏置电压 Vds 从−1 V到

1 V线性扫描下的源漏电流，可以观察到在 1 V
的偏压下，可以产生约 0.7 μA的感应光电流。当

激光反复打开和关闭时，光电流分别相应地急剧

增加和减少，即该光电探测器在开关状态之间能

够表现出较好的重复切换性能，器件具有较为优

异的可靠性和循环稳定性。另外，该器件在 405~
1 064 nm内不同波长的激光下都有较为明显的光

响应，证明了器件具有从可见光到近红外的宽光

谱光电响应，并且在近红外波段显示出了一定的

优势。为了进一步评价该异质结器件的光电性

能，根据测试得到的光电流，分别计算了不同波长

激光照射下的响应度和探测率。响应度定义为每

单位面积每单位照明激光功率密度下产生的光电

流，计算公式为 ，其中 Ip 为感应光电流，

Id 为无激光照射时的暗电流，P 为光功率密度，

A 为器件沟道有效区域的面积。探测率一般作为

探测器探测最小光信号能力的指标，可以用来评

价器件的灵敏度计算公式为 ，其中

q 为基本电荷，R 为响应度。计算可得，在功率密

度为 5 mW/cm2 的 940 nm激光照射下，该器件可

以达到 18.65 A/W的响应度和 5.35×1011 Jones的
探测率，较好的光电响应性能源于 sc-SWCNT超

高的载流子迁移率、优异的光吸收系数、较长的

激子扩散长度以及 C60 对激子有效解离和转移

收集。 
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4    结　论

利用 sc-SWCNT独特的电子特性和高载流

子迁移率，本文设计并制备了一种透明、全碳场

效应晶体管型光电探测器。该场效应晶体管的组

件（有源通道、源漏电极、介电层）都由碳基材料

组成，可见光波段透光率均高于 80%。除了 sc-
SWCNTs提供的大吸收系数和高传导路径外，sc-
SWCNT与 C60 的界面之间有适当的能带排列，光

生电子-空穴对的分离也使器件的光电响应性能

得到了显著提升。通过对器件进行电学测试，证

明了器件具有较好的栅压控制能力，940 nm下的

响应度和探测率分别可达 18.65  A/W和 5.35×
1011Jones，并且可以实现 405~1 064 nm宽光谱响

应，证明了 sc-SWCNT/C60 薄膜异质结用于光电

探测器的巨大优势。本文所展示的结果为高性能

全碳基光电器件的设计与制备提供了一个新的思

路，为下一代全碳透明光电子技术的发展提供了

有力的支撑。
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