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Pt薄膜衬底H堆叠WS2/WSe2层间激子的谷极化研究
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摘 要：双层莫尔过渡金属硫族化合物（Transition metal dichalcogenides， TMDCs）可形成周期性的莫尔超晶格，是

研究电子关联态和新型激子态的重要研究平台。具有 II型能带匹配的转角TMDCs异质结形成的莫尔层间激子，

其自旋-能谷自由度不仅能被静电感应、应力、衬底等因素调控，更受到莫尔势的深度调制，共同促进了高度可调谷

电子学器件的研究。本文制备了分别位于铂（Pt）薄膜衬底和二氧化硅（SiO2）衬底的H堆叠（60° 转角）二硫化钨/二

硒化钨（WS2/WSe2）异质结器件。通过低温下对两种衬底的莫尔异质结进行光致发光（Photoluminescence，PL）光

谱、光致发光激发（Photoluminescence excitation，PLE）光谱以及谷极化的测试，发现在电荷掺杂可以忽略的情况下，

层间激子在Pt衬底上更加局域化，并且其谷极化随激子浓度增加更容易饱和。本项工作中，Pt薄膜作为金属接触

的同时也是一种人工引入的缺陷，其对异质结谷极化的影响为以莫尔层间激子为基础的光电子学应用提供了

参考。

关键词：H堆叠WS2/WSe2；层间激子；光致发光光谱；谷极化

中图分类号：O472+.3   文献标志码：A   文章编号：0253-2395（2025）04-0759-08

Valley Polarization of Interlayer Excitons in a H-stacked WS2/WSe2 on Pt Film 

Substrate

WANG Yaoyao1,2, HE Jinkun1,2, PEI Woye1,2, ZHANG Tongyao1,2*

(1. State Key Laboratory of Quantum Optics and Optical Quantum Devices, Institute of Optoelectronics, Shanxi University, Taiyuan 

030006, China;

2. Extreme Optics Collaborative Innovation Center, Taiyuan 030006, China)

Abstract: Two-dimensional transition metal dichalcogenides (TMDCs) can form periodic moiré superlattice, offering an invaluable 

platform for the investigation of electron correlation states and novel exciton states. Moiré interlayer excitons in TMDCs heterostruc‐

tures with type-II band alignment exhibit spin-valley degrees of freedom that are manipulated not only by electrostatic field, strain, 

and substrate, but also by the modulation of moiré potential, facilitating the exploration of highly tunable valleytronic devices. In this 

paper, a H-stacked (60° twisted) tungsten disulfide/tungsten diselenide (WS2/WSe2) heterostructure was prepared on platinum (Pt) 

thin film substrate and silicon dioxide (SiO2) substrate, separately. By performing photoluminescence (PL) spectroscopy, photolumi‐

nescence excitation (PLE) spectroscopy and valley polarization measurements on both substrates at low temperatures, it was ob‐

served that, in the absence of significant charge doping, the interlayer excitons are more localized on the Pt substrate. Additionally, 

the valley polarization is more easily saturated with increasing exciton concentration on Pt substrate. Pt thin films, serving dual roles 

as metal contacts and artificially introduced defects, are shown to impact the valley polarization of the interlayer excitons. Our work 
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provides insights for optoelectronics applications based on Moiré interlayer excitons.
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0 引言 

对 以 单 层 二 硫 化 钨（WS2），二 硒 化 钨

（WSe2）为代表的不同种过渡金属硫族化合物

（TMDCs）进行晶格对齐的堆叠操作，由于晶格

常数的失配，可以形成转角双层的莫尔超晶格

结构［1-2］。当莫尔超晶格形成的莫尔势相对动

能占据主导作用，电荷之间的库伦相互作用将

得到增强，进入强相互作用区间，会导致一系

列关联态的出现，例如莫特绝缘态、广义维格

纳晶体、量子反常霍尔效应、陈绝缘态等［3-11］。

另外，两层 TMDCs 半导体的能带结构往往有

助于形成 II 型能带匹配，弱介电屏蔽效应和强

量子限域效应使得分别来自上下两层的电子和

空穴会产生较强的库伦吸引，形成了层间激子

（电子-空穴对）［12-18］。电子和空穴的空间分离

导致层间激子具有数百纳秒甚至微秒量级的寿

命［19-22］，同时也使层间激子具有平面外静电偶

极矩，其光学和输运特性得以被电场调控，这

些特性让层间激子成为研究多体物理的良好平

台［23-25］。莫尔周期势可捕获层间激子，形成近

似量子点莫尔层间激子，莫尔势突出的可调性

为莫尔层间激子在量子光电子方面的应用提供

了独特的优势［26-27］。

在单层 TMDCs 材料中，空间反演对称性破

缺和自旋-轨道相互作用使得布里渊区边沿的

K+ 能谷与 K- 能谷不同但能量简并［28-29］，能

谷 -自旋的锁定形成了谷依赖的光学选择定

则，对荧光发射的极化率测量为激子谷极化提

供了有效的探测方式［30-33］。与单层 TMDCs 晶

体不同，转角双层 TMDCs 中层间激子的谷极

化则会受到堆叠方式和莫尔周期势场的强烈影

响，产生显著的差异［34-38］。对于 R 堆叠（0° 转
角）和 H 堆叠（60°转角）WS2/WSe2 异质结而言，

当采用圆偏光激发时，R 堆叠下电中性和电子

端掺杂时得到的圆偏振度（Degree of circular po⁃
larization，DOCP）大于 0，H 堆叠下不管处于何

种电荷掺杂，测量得到的 DOCP 均小于 0。即

便对于相同的 R 堆叠 WS2/WSe2 异质结，在特定

的激发能量下，空间调制的莫尔势仍然可以将

层间激子局域在莫尔晶胞的不同位置，展现出

完全相反的光学选择定则［39］。

转角双层 TMDCs 中层间激子的谷极化还

会受到界面效应的调控，例如施加单轴应力会

极大地增强莫尔激子的线偏振度［40］，而在与光

学谐振腔耦合时则会限制莫尔激子的偏振模

式［41］，界面的缺陷与无序可能导致能谷散射的

增强从而影响极化率。另一方面，Pt 作为一种

重金属已被证明可以改善 WSe2、MoTe2 等二维

原子半导体的欧姆接触，使得极端条件下二维

TMDCs 的电输运研究成为可能［3 ，5 ，10］。然而，

作为溅射或沉积在衬底上的金属薄层，Pt 表面

的平整度不仅无法与原子级平整的 h-BN 相

比，也同样弱于 SiO2 等致密的氧化层。基于莫

尔激子容易受到外场或缺陷影响的事实，在减

少肖特基势垒降低接触电阻的同时，Pt 等金属

层会对莫尔势调制层间激子的光学性质产生怎

样的影响，成为一个有待探讨的问题。

本文主要研究了超薄 Pt 金属衬底对 H 堆叠

WS2/WSe2 器件的层间激子及其谷极化的影响。

通过干法转移制备了部分位于 Pt 衬底，部分位

于 SiO2 衬底的 H 堆叠 WS2/WSe2 异质结，利用低

温微区光致发光（Photoluminescence， PL）技术，

研究了栅压对层间激子的电学调制作用，受到

施加电压以及 Pt 金属静电屏蔽作用的限制，层

间激子几乎处于电荷中性范围；功率依赖的 PL
光谱显示，受到界面缺陷影响，Pt 衬底上异质

结的层间激子相对于 SiO2 衬底更加局域化。在

光致发光光谱的基础上，进一步测试了偏振分

辨，负向的 DOCP 随激发功率逐渐增强，然而，

Pt 衬底上的层间激子 DOCP 更容易达到饱和，

体现出缺陷对极化率的抑制作用；而光致发光

激发（Photoluminescence excitation， PLE）光谱的

结果显示，当 WSe2 层内激子近共振时出现最强

的 DOCP，这可能是激发光子能量趋向层内激

子时，莫尔晶胞各位置跃迁之间发生竞争导

致的。
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1 器件的制备与实验方法 

本文采用机械剥离的方式从块体材料解离

出少数层六方氮化硼（h-BN）以及单层 WS2 和

单层 WSe2，通过标准的先进微纳加工技术，在

电子束曝光后利用电子束蒸发在硅片（SiO2/
Si）上蒸镀约 3 nm 厚金属 Pt 薄层，并利用原子

力 显 微 镜（Atomic Force Microscopy，AFM）的

Contact 模式对其表面进行平整处理。然后使

用电动转印平台通过干法转移的方式，利用二

维材料层与层之间的范德瓦耳斯力，用 h-BN
依次拾取单层 WS2 和 WSe2 并使其实现 H 堆叠，

最后将 h-BN/WS2/WSe2 异质结落在蒸镀有 Pt
的硅片上，使其部分置于平整处理后的 Pt 上，

部分置于硅片上，以便对比测试。实验中通过

硅栅实现电荷掺杂，图 1（a）为器件结构示意

图。用 AFM 的 Tapping 模式对 h-BN、Pt 以及单

层 WS2 和 WSe2 进行表征确定其厚度以及干净

表面，单层 WS2 和 WSe2 表征结果如图 1（b）所

示。在堆叠异质结时将自然剥离的单层 WS2 和

WSe2 齐边对齐，得到的异质结将会是 R 堆叠或

者是 H 堆叠，后续通过二次谐波（Second Har⁃
monic Generation，SHG）表征技术进行进一步确

定。从如图 1（c）看到 WS2/WSe2 异质结（蓝色）

的二次谐波信号相对于单层 WS2（红色）相消，

由 此 可 确 定 本 实 验 中 所 用 器 件 为 H 堆 叠

（60°）［42-43］。H 堆叠的 WS2/WSe2 异质结同样具

有 II 型能带排列，如图 1（d）所示，在低温下晶

格热扰动受到抑制，电子-声子相互作用较弱，

这导致分别位于相邻的两个单层中电子和空穴

有机会结合形成层间激子，其中，由于能带相

对关系电子位于 WS2 层，空穴位于 WSe2 层。

因此，我们选择 T = 5 K 的光学恒温室基

础低温进行层间激子的光学测试。通过 PL 光

谱技术研究了器件的光致发光特性，对在 Pt 衬
底上的 WS2/WSe2 异质结进行 PL 光谱与栅极电

压关系的测试，激发波长为 532 nm，激发光功

率为 100 μW。利用源表为样品提供直流电压，

栅压范围为 -30 V~30 V。在后续的实验中，

我们改用波长连续可调的钛宝石激光器进行研

究，在对 Pt 衬底和 SiO2 衬底上层间激子 PL 光

谱进行功率依赖对比测试中，激发光波长固定

为 720 nm。 而 在 激 发 光 能 量 对 不 同 衬 底 上

WS2/WSe2 层间激子的作用对比研究中，我们还

进行了谷极化的测量。其原理是利用液晶延迟

器调制激发光的旋光状态，从样品反射出来携

带圆极化率信息的荧光光子通过四分之一玻片

后经检偏器检测进入光谱仪探测。谷极化可以

通过 DOCP 表征［44］，

ρDOCP = I ( )σ+ - I ( )σ-

I ( )σ+ + I ( )σ-
， （1）

其中 I（σ +）表示左旋圆偏振 PL 强度，I（σ -）表示

右旋圆偏振 PL 强度。

2 实验结果及讨论 

我们采用微区荧光光谱光学装置对 H 堆叠

WS2/WSe2 器件的层间激子进行电学调制研究。

对 Pt 衬底上 WS2/WSe2 异质结进行栅压依赖的

PL 光谱测试，得到 PL 与 Vg 的二维映射关系，

如图 2（a）所示，看到随着栅压的变化层间激子

图1　H堆叠WS2/WSe2异质结

（a）H堆叠WS2/WSe2器件结构示意图；（b）单层WS2和单层

WSe2 AFM形貌表征及厚度测量；（c）在WS2/WSe2器件的

单层WS2（红色）和结区（蓝色）测得偏振依赖的SHG信号强

度随方位角变化的极坐标图；（d）H堆叠WS2/WSe2异质结 II
型能带排列示意图，黑色虚线表示层间激子，红线表示自旋

向上，蓝线表示自旋向下

Fig.  1　H-stacked WS2/WSe2 heterostructure

(a) Schematic of H-stacked WS2/WSe2 device; (b) Morphology 

characterization and thickness of monolayer WS2 and monolay‐

er WSe2, respectively; (c) Polarization resolved SHG in mono‐

layer WS2 (red) and junction region (blue) of the WS2/WSe2 de‐

vice; (d) Schematic of H-stacked WS2/WSe2 heterostructures 

with type-II band alignment.  The black dashed lines depict in‐

terlayer excitons, while the red and blue lines correspond to 

spin-up and spin-down states, respectively
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几乎始终处于电荷中性处，一方面是由于施加

的栅压不高，电荷掺杂浓度不够，莫尔超晶格

只被载流子部分填充；另一方面可能是因为层

间激子受到金属 Pt 的静电屏蔽作用，施加电压

后在金属 Pt 薄膜中产生了与外部电场相反的

电 场 ，抵 消 了 外 部 电 场 的 作 用 。 图 2（b）是

Vg = 0 V 时层间激子的 PL 光谱，可以看到

1.44 eV~1.49 eV 处 出 现 显 著 的 层 间 激 子 PL
峰，两个 PL 峰可能分别是自旋单态和自旋三重

态的贡献。

在对不同衬底上 WS2/WSe2 异质结中层间

激子荧光强度与激发功率的依赖关系测试中，

我们依次增加激发功率从 0.5 μW 到 200 μW。

图 3（a）和（b）分别为 Pt 衬底和 SiO2 衬底上异质

结层间激子的功率依赖 PL 光谱。两衬底上异

质结层间激子的中心能量均随激发功率的增大

而发生蓝移，这是因为增大激发光功率会产生

更多的层间激子，激子-激子的排斥作用逐渐增

强导致的。另外，Pt 衬底上荧光强度明显比

SiO2 衬底弱，这一方面是因为相对于 SiO2 衬底，

粗糙的 Pt 衬底会引入更多的界面缺陷，层间激

子在空间上受到限制发生局域化，扩散距离和

寿命缩短，这导致层间激子能量的损失和非辐

射复合的增加；另一方面在金属-TMDCs 界面

可能会发生层间电荷转移，阻碍层间激子的形

成，这两种机制都会引起 PL 在一定程度上的淬

灭。进一步地，我们通过幂函数 I∝ Pα对实验数

据进行定量分析，其中 I为层间激子荧光强度，P
为激发光功率，α为指数因子，拟合结果如图 3

（c）所示，SiO2 衬底上的指数因子为 0.31，Pt 衬
底上的指数因子则为 0.24，均为远小于 1 的亚线

性。Pt 衬底上 PL 强度随激发功率更小的指数

因子反映了更加局域化的层间激子行为。

随后对 H 堆叠 WS2/WSe2 异质结层间激子

进行旋光分辨 PL 光谱测试，以研究两种衬底上

的谷极化。实验中左旋圆偏光（σ+）作为激发

光。图 4（a—h）分别展示了激发光波长为 720 
nm，不同激发功率下，SiO2 衬底上异质结 σ+和

σ-分辨 PL 光谱（左列）和相应的 DOCP（右列）。

与图 3 相似，随着激发功率的增加，荧光中心能

量逐渐蓝移；而 DOCP 则逐渐向负方向增强。

双层莫尔 TMDCs 系统的 DOCP 是由实空间的

复合位置和自旋 -谷决定的，对于 H 堆叠的

WS2/WSe2 异质结，WSe2 的 K+谷与 WS2 的 K-谷

几乎在动量上对齐，受左旋圆偏振光激发后，

WSe2 K+谷处的光生电子主要会以直接隧穿的

方式弛豫到 WS2K-谷的导带底，电子-空穴主要

在 WS2 和 WSe2 的六边形中心对齐处复合，发射

出 右 旋 圆 偏 光 子（σ-），所 以 DOCP 均 为 负

值［39，45］。随着激发功率的增加光诱导的层间激

子密度越来越高，每个莫尔晶胞则至少被一个

层间激子所占据，激子-激子将发生相互作用，

导致层间激子在不同谷之间的散射过程被抑

制，这意味着层间激子更倾向于留在原始的谷

态，从而导致强烈的谷极化，即 DOCP 负向增

强。由图 4（i）可知，在 Pt 衬底上异质结进行相

同条件的对比测试中，当功率低于 20 μW 时，由

于层间激子密度较低，两衬底处的 DOCP 值随

图2　Pt衬底区域WS2/WSe2异质结PL光谱

（a）Pt衬底区域PL强度与Vg、光子能量的二维映射关系图；（b）WS2/WSe2异质结Vg = 0 V时PL光谱

Fig.  2　PL spectra of the WS2/WSe2 heterostructure in Pt region

(a) Two-dimensional mapping PL between Vg and photon energy in Pt substrate region; (b) Typical PL spectrum at Vg = 0 V
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功率增加的趋势几乎相同；但随着层间激子密

度的持续增加，SiO2 衬底处的 DOCP 明显增强，

最终在实验所用最强功率时达到约-0.33，而 Pt
衬底处 DOCP 并没有展现出明显变化。层间激

子的寿命和能谷寿命都会影响 DOCP，上述现象

可能是由于 Pt 衬底的粗糙界面导致 WS2/WSe2

异质结的能谷寿命受到抑制。

我们进一步改变激光器输出能量，得到 H 堆

叠 WS2/WSe2异质结层间激子 DOCP 随激发光能

量的变化关系，如图 4（j）所示，在激发光功率为

图3　Pt衬底和SiO2衬底WS2/WSe2异质结功率依赖PL光谱

（a）Pt衬底WS2/WSe2异质结功率依赖PL光谱；（b）SiO2衬底WS2/WSe2异质结功率依赖PL光谱；（c）Pt衬底和SiO2衬底

WS2/WSe2异质结激发功率与PL强度关系图

Fig.  3　Power-dependent PL spectra WS2/WSe2 heterostructure on Pt substrate and SiO2 substrate

(a) Power dependent PL spectra on Pt substrate; (b) Power dependent PL spectra on SiO2 substrate; (c) Relationship between PL 

strength and excitation power of WS2/WSe2 heterostructure on Pt substrate and SiO2 substrate, respectively

图4　WS2/WSe2异质结光学调控谷极化。所用激发光均为左旋圆偏振光

（a—d）激发光波长为720 nm时，SiO2衬底区域不同功率PL光谱与相应的DOCP（e—h）；（i）激发光波长为720 nm时WS2/
WSe2异质结在Pt衬底和SiO2衬底处DOCP随激发光功率变化关系图；（j）Pt衬底WS2/WSe2异质结DOCP随激发光光子能量

变化关系图

Fig.  4　Optically manipulated valley polarization in WS2/WSe2 heterostructures.  The polarization is controlled to be left-handed 

circularly polarized

(a‒d) PL spectra of the WS2/WSe2 heterostructure on Pt substrate with different power and their corresponding DOCP (e‒h); The 

wavelength of excitation is 720 nm; (i) The trends of DOCP as a function of excitation power on Pt substrate and SiO2 substrate re‐

spectively; (j) Relationship between DOCP and excitation photon energy of the WS2/WSe2 heterostructure on Pt substrate
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100 μW 时（激发光能量为 1.57 eV 除外，此时激

发功率为 500 μW），DOCP 随着激发光能量的增

加而增强，在与 WSe2 层内激子近共振时 DOCP
最强。这可能是因为当激发光能量与 WSe2 层内

激子发生共振时，致使更多的层间激子形成，层

间激子在占位莫尔超晶格时发生竞争，谷之间的

跃迁受到抑制，从而增强了谷极化。

3 结论 

本文设计了部分 Pt 衬底和部分 SiO2 衬底的

H 堆叠 WS2/WSe2 转角器件，在 T = 5 K 的低温

下研究了两种衬底作用下层间激子的 PL 和

DOCP 特性。增强激发光的功率会使层间激子

荧光发生蓝移，且 SiO2 衬底区域 PL 强于 Pt 衬
底区域；通过对层间激子谷极化的研究发现，

SiO2 衬底区域 DOCP 随着功率增加明显增加，

Pt 衬底则会发生 DOCP 的饱和；此外，选择合适

的激发光能量也会提高谷极化。此项研究成果

为金属接触下双层 H 堆叠 TMDCs 的层间激子

及其谷极化提供了实验依据，促进了基于激子

莫特绝缘态的光电器件研究。
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