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摘　 要: 微质量传感器可以用于毒害气体、 纳米颗粒的检测, 被广泛用于环境检测、 医疗诊断等领域。 近年

来, 基于石墨烯材料的微质量传感器因其较大的表面积体积比、 低电子噪声、 优异的吸附性被广泛研究。 本文针

对一类基于谐振原理的超高灵敏度石墨烯微质量传感器展开综述, 重点论述了石墨烯谐振器的结构、 激振拾振方

案、 质量敏感特性等问题, 总结了关于石墨烯谐振式微质量检测的进展及挑战。
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Abstract: Micro-mass sensors can be applied to the detection of poisonous gases and nanoparticles, and are widely used in environmental
detection, medical diagnosis and other fields. In the past few years, micro-mass sensors based on graphene materials have been extensively stud-
ied because of their large surface area to volume ratio, low electronic noise, and excellent adsorption. This article focuses on a type of ultra-
high-sensitivity graphene micro-mass sensor based on the principle of resonance, discusses the structure of graphene resonators, vibration pick-
up schemes, quality sensitivity characteristics and other issues, and summarizes the progress and the challenges of graphene resonance micro-
mass detection.
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0　 引言

微质量传感器是指用于纳克级别质量检测的传感

器, 是力学、 微机电、 信号处理等学科相互渗透形成

的高新技术。 在生物上, 可以用于蛋白质、 病毒、
DNA 的检测[1]; 在化学上, 可以用于毒害气体、 重金

属粒子的检测[2]; 在物理上, 可以用于湿度、 细颗粒

物(如 PM2. 5)的检测[3]。 随着微加工技术的飞速发展,
基于石墨烯材料的微质量传感器因其灵敏度高、 固有

噪声低成为目前的研究热点。 石墨烯微质量传感器按

工作原理可分为两类: 第一种是通过吸附物对石墨烯

电导特性的改变实现吸附物的检测[2,4], 这种方法研究

较早, 且相对成熟, 但是易受温度、 背景气体的影响,
并且无法用于检测一些中性粒子。 随着微机电技术的

发展, 石墨烯可以被激励振动并测量[5], 一种新的基

于石墨烯的微质量检测方法因此应运而生。 第二种是

通过吸附物对石墨烯谐振频率的改变实现质量检测,
这种方法适用范围广, 且具有直接数字量输出的特性,
是一种十分有潜力的微质量检测方法, 本文将针对这

一类石墨烯谐振式微质量传感器研究现状展开综述。
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1　 石墨烯谐振器的发展现状

2004 年, 英国曼彻斯特大学物理学家 Andre Geim
和 Konstantin Novoselov 首次用机械剥离法成功从石墨

中分离出单层石墨烯[6]。 之后相关研究表明石墨烯具

有优异的力学特性, 面内杨氏模量高达 1 TPa[7], 断裂

强度超过 130 GPa[8], 为之后石墨烯谐振器的制成奠定

了基础。 2007 年, 美国康奈尔大学 J Scott Bunch 等

人[5]首次向世界展示了由单个原子厚的悬浮石墨烯纳

米带构成的谐振器。 单层石墨烯片通过机械剥离的方

法制备并被置于二氧化硅沟槽上, 如图 1 所示, 石墨

烯两端因为范德华力被牢牢吸附在二氧化硅衬底上。
实验研究了 1 ~ 5 μm 长, 厚度从单层到 75 nm 的石墨

烯片, 测得室温真空条件下其谐振频率在 1 ~ 170 MHz
范围内, 品质因数在 20 ~ 850 范围内。

图 1　 扫描电镜下的单层石墨烯片

Fig. 1　 SEM image of the single-layer graphene sheet

2007 年之后, 关于石墨烯谐振器的报道不断涌现,
讨论的问题包括激励检测方案、 振动模态、 品质因数、
批量制备技术、 非线性振动等。 西班牙阿拉巴马大学

D Garcia-Sanchez 等人[9]发表论文探究了石墨烯谐振器

的振动模态。 他们使用一种新型扫描探针显微镜, 测

量了静电驱动的双端固支多层石墨烯纳米片的振动模

态, 实验中, 除了观察到石墨烯的主振动以外, 还观

察到一种发生在石墨烯边缘的局部振动模态, 即石墨

烯片自由边缘处振幅明显大于中间部分的振幅, 如图 2
所示。 该振动模态被认为是不均匀应力导致的, 这一

点后来被证实[10 - 12]。
2009 年, 美国哥伦比亚大学 Changyao Chen 等

人[13]选择了一种纯电学的高频混合方法来驱动和检测

石墨烯振动, 使得石墨烯谐振器纳机电系统的发展向

前迈出了重要一步。 2010 年, 美国康奈尔大学 Arend
M Van Der Zande 等人[14]通过使用化学气相沉积技术生

长得到石墨烯, 并通过图形化和转移技术在任意衬底

上制备出阵列式悬浮石墨烯谐振器。 实验研究了谐振

频率、 品质因数与激励电压、 温度的关系, 结果与之

前报道的剥离石墨烯谐振器一致, 证明了这种大型整

列石墨烯谐振器制备方法的可行性。

图 2　 扫描电镜下的石墨烯振动模态

Fig. 2　 SEM images of graphene vibration modes

2012 年和 2013 年, 日本东京大学的 Oshidari 等

人[15]和美国哥伦比亚大学 Sunwoo Lee 等人[16] 均采用

SU-8 聚合物提升石墨烯谐振器的性能。 前者利用SU-8
胶的收缩性将拉伸应变施加到石墨烯上, 如图 3(a)所
示, 施加应变的石墨烯谐振器显示出更高的品质因数,
其中最佳样品的品质因数超过 7000。 后者利用 SU-8 固

定化学气相沉积生成的圆形石墨烯谐振片边缘, 如图 3
(b)所示, 有效消除了边缘模式, 提供干扰更少的共振

谱, 展示出更高的品质因数。

图 3　 SU-8 拉伸的石墨烯谐振器

Fig. 3　 Graphene resonators stretched by SU-8

2014 年, 香港理工大学靳伟团队[17] 报道了一种采

用多层石墨烯膜片作为振动元件的谐振器。 石墨烯膜的

激振和拾振均由全光纤系统实现, 如图 4 所示。 石墨烯

薄膜吸附在直径约125 μm 的陶瓷套圈上, 半径为25 μm
的单模光纤插入陶瓷套圈中, 波长为 λ1 的激光作为激
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励检测光源, 波长为 λ2 的激光作为检测光源, 这种简

化的石墨烯谐振器的激励与检测方案被广泛使用。

图 4　 全光纤石墨烯谐振器方案图

Fig. 4　 Diagram of graphene resonator schemes based on fiber

2016 ~ 2018 年, 荷兰代尔夫特理工大学 Robin J
Dolleman, Dejan Davidovikj, Robin J Dolleman 等

人[18 - 20], 采用类似的激励检测方案, 研究了应力对石

墨烯谐振器的影响, 并将其应用于压力测量。 通过对

金属悬浮环加热[18]或激光照射的方式[20]来改变圆形石

墨烯内应力, 从而调制其谐振频率, 以提高其品质因

数。 同时, 验证了将其应用于压力测量的可行性[19],
并实现了 9000 Hz / mbar 的灵敏度。 2017 年, 北京航空

航天大学李成等人[21 - 22]同样利用这种光纤激励检测方

案, 研究了室温下压膜阻尼和薄膜预应力对石墨烯谐

振器共振特性的影响, 在低预应力(10 - 2 Pa)下, 测出

125 μm 直径的圆形多层石墨烯膜片共振频率约为

59 KHz, 品质因数约为 75, 远低于真空(10 - 6 Torr)下
的品质因数 2 × 105。

2　 石墨烯谐振式质量检测研究现状

石墨烯谐振器研究之初, 就有很多学者认为其在

微质量检测上大有可为[5,13 - 14]。 在此之前, 已有不少

学者使用碳纳米管实现了原子级别(10 - 24 g)的质量检

测[23 - 26]。 相比之下, 石墨烯拥有更大的表面体积比,
更容易实现对待测粒子的吸附。 相关的理论研究一时

之间成为热点, 关于石墨烯的质量检测的设计、 仿真

验证的论文层出不穷[27 - 35]。 关于石墨烯谐振式质量传

感的实验方面的科研突破也陆续被报道[36 - 39], 接下来

将依次就实验研究和理论研究展开综述。
2. 1　 实验研究

2009 年, 美国哥伦比亚大学 Changyao Chen 等

人[13]测试了石墨烯谐振器对吸附质量的响应。 通过在

真空腔内将并五苯蒸发到器件上, 观察谐振器的频移。
结果表明, 在没有施加栅极直流电压时, 由于石墨烯

应力很小, 吸附物增加了其应力, 使频率增加。 当施

加栅极直流电压后, 吸附物对石墨烯应力的改变不再

起主导作用, 因为等效质量增加使得谐振频率降低,

遵循(Δff )≈ - 1
2

Δm
m 的关系。

2015 年, 英国牛津大学 Madhav Kumar 等人[37] 制

作了 H 形的石墨烯谐振器, 如图 5 所示, 使用压阻效

应测量了该谐振器的谐振频率和品质因数, 并表示在室

温环境下使用该石墨烯谐振器有望实现(1. 41 ± 0. 02)zg
(即 10 - 21 g)级别的质量检测, 在 10 - 6 Torr 压强下可以

实现 103 数量级的品质因数。

图 5　 H 形石墨烯谐振器

Fig. 5　 H-shaped graphene resonator

2018 年, 日本北陆先端科学技术大学院大学 Ma-
noharan Muruganathan 等人[38 - 39]使用石墨烯谐振器实现

了对氢氩混合气体 zg(即 10 - 21 g)级别的检测。 在表面

有 285 nm 厚 SiO2 的硅基底上转移化学气相沉积生成的

单层石墨烯片。 他们将制成的石墨烯谐振器置于真空

控制器内, 初始压力为 1. 1 × 10 - 4 Pa, 通过质量流量

控制器引入氩氢混合气体, 真空室的气压可以反映氩

氢气体的浓度, 然后测得不同气压下的谐振器的频率,
实验 结 果 如 图 6 所 示。 初 始 状 态 的 谐 振 频 率 为

95. 5 MHz, 品质因数约为 45。 随着氩氢气体的不断注

入, 石墨烯谐振器的谐振频率下降, 并遵循规律 Δf =

Δm
f0

2mGNR
, 可以推算出从5. 6 ×10 -3 Pa 到6. 2 ×10 -3 Pa,

检测到的吸附质量约为 886 zg。 另一方面, 质量品质因

数也开始降低, 这是质量吸附后的材料阻尼增加, 和谐

振器与气体相互作用引起的空气阻尼增加共同导致的。

图 6　 石墨烯谐振器频率对吸附质量的响应图

Fig. 6　 Frequencies of graphene resonators
versus absorption mass



· 4　　　　 ·　 　 综合评述 2021 年第 41 卷第 6 期

2. 2　 理论研究

关于石墨烯谐振器微质量传感的理论研究方法主

要有经典连续介质理论[40 - 41]、 非局部理论[42 - 44]、 分

子结构力学理论[45 - 47] 和分子动力学理论[27 - 35]。 其中,
分子动力学因其理论基础扎实、 预测精度高, 已成为

研究石墨烯谐振器特性的一种重要方法。
2011 年, 加拿大曼尼托巴大学的 Behrouz Arash 等

人[30]采用分子动力学模拟的方法计算了当惰性气体原

子附着在石墨烯上时(如图 7 所示), 石墨烯的谐振频

率变化。 模拟结果表明, 10 nm × 10 nm 的石墨烯谐振

器对吸附质量的灵敏度可达 10 - 21 g 量级。 这为基于石

墨烯谐振器的高精度质量传感器研究提供了一定的理

论基础。 2012 年, 德国包豪斯大学的 JIANG Jinwu 等

人[33]采用分子动力学模拟研究石墨烯谐振器非线性振

动下对吸附质量的灵敏度。 结果表明, 如果激励能量

约为谐振器初始动能的 2. 5 倍, 则频偏的质量灵敏度

增加 2 倍, 其机制是非线性振动在石墨烯中诱发了有

效应变, 应变的增加会提升谐振频率, 进而提高质量

灵敏度。 对于应变和谐振频率的关系, 已有学者做了

相关研究。

图 7　 吸附惰性气体的石墨烯分子动力学模型

Fig. 7　 Molecular dynamics model of graphene
sheets with absorption

2017 年, Ke Duan 等人[31] 用分子动力学模拟的方

法研究了碳纳米管支撑的石墨烯片形成的特殊结构的

谐振特性, 如图 8 所示, 重点研究了吸附质量对此结

构的谐振频率的影响, 并验证了其作为质量传感器的

可行性。 计算结果表明这种柱撑石墨烯的质量灵敏度

可达 10 - 24g, 且支撑石墨烯的碳纳米管的柱间距离对

传感性能影响显著。 这种创新的结构为构建高精度的

石墨烯谐振式质量传感器提供了新的思路。
2019 年, HAN Guangrong 等人[29] 采用分子动力学

模拟计算了石墨烯边缘模态的谐振频率以及其对吸附

质量的敏感度, 如图 9 所示。 结果表明, 边缘模式的

质量敏感度是普通一阶模式的 3 倍。

图 8　 碳纳米管支撑的石墨烯片分子动力学模型

Fig. 8　 Molecular dynamics model of graphene sheets
supported by carbon nanotubes

图 9　 石墨烯边缘模式分子动力学模型

Fig. 9　 Molecular dynamics model of the edge mode of
graphene sheets

3　 总结与展望

石墨烯谐振式微质量传感器是一种非常有前景的

超高灵敏度质量检测器件, 可以轻松实现 10 - 21 g 级别
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的质量检测, 实验室环境中甚至可达 10 - 24 g 的极限分

辨力, 不仅可以用于进行气体检测、 生物检测(如细

胞、 DNA、 病毒、 抗体等检测), 也可以用于进行金属

粒子的质量测量。 在环境监测、 医学诊断、 太空实验

各个方面都大有可为。
目前, 石墨烯谐振式质量检测还只能在实验室里

完成, 实现商用还有很长一段距离。 具体的难点有以

下几个方面: ①石墨烯谐振器的制造虽然经历了 10 多

年的发展, 但是流程依旧较为复杂, 需要昂贵的设备,
且难以保证成品率; ②目前石墨烯谐振器的品质因数

只有在低温或低压实验环境下才可以突破 1000, 如何

保证生产环境下的品质因数是一个难题; ③现在还没

有石墨烯在液相中激励起振的报道, 因为液相中阻尼

更大, 石墨烯谐振器品质因数将会更低, 这将很大程

度上限制其在生物、 环境检测上的应用; ④石墨烯谐

振式质量传感器要求石墨烯裸露在外部, 与待测物质

直接接触, 如何防止传感器受损仍有待解决; ⑤在生

产环境下解决吸附与解吸的问题, 使传感器可以重复

使用; ⑥传感器的集成化问题, 特别是采用光学激励

或检测时, 传感器的集成化和小型化还亟待解决。 这

些难点是现在及将来石墨烯谐振式微质量传感器的研

究热点, 相信随着一批又一批科研工作者不断投入这

些研究领域以及微机械加工技术的飞速发展, 这些问

题将会不断被攻克。
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