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以二硫化钼 (MoS2)为代表的过渡金属硫属化物属于二维层状材料, 样品可以薄至单层. 单层MoS2是一

种直接带隙半导体, 在纳米逻辑器件、高速光电探测、纳米激光等领域具有广阔的应用前景. 在实际应用中, 温
度是影响半导体材料能带结构和性质的主要因素之一. 因此研究单层二维材料能带的温度依赖特性对理解其
物理机理以及开展器件应用具有重要的意义. 目前, 在广泛采用的测量单层MoS2反射谱的研究中, 激子峰往
往叠加在一个很强的光谱背底上, 难以准确分辨激子的峰位和线宽. 基于自行搭建的显微磁圆二向色谱系统,
研究了单层MoS2在 65—300 K温度范围内的反射谱和磁圆二向色谱, 结果表明磁圆二向色谱在研究单层材
料激子能量和线宽方面具有明显的优势. 通过分析变温的磁圆二向色谱, 得到了不同温度下的A, B 激子的跃
迁能量和线宽. 通过对激子能量和线宽的温度依赖关系进行拟合, 进一步讨论了声子散射对激子线宽的影响.

关键词: 磁光, 磁圆二向色谱, 单层MoS2, 过渡金属硫化物
PACS: 78.20.Ls, 73.30.+y, 75.20.–g DOI: 10.7498/aps.67.20180615

1 引 言

自Novoselov等 [1]于 2004年首次报道单层石
墨烯及其器件特性并因此被授予诺贝尔物理学奖

以来, 二维层状材料引起了人们的广泛关注. 然而,
石墨烯由于没有带隙, 无法满足逻辑及光电器件方
面的应用要求. 而MoS2, MoSe2, WS2和WSe2等
二维层状过渡金属二硫族化合物 (transition metal
dichalcogenides, TMDs)带隙能量在可见光和近红
外波段, 这使得它们在逻辑和光电器件方面具有
显著的优势和广阔的应用前景. 以MoS2为例, 体
材料MoS2 为间接带隙半导体, 室温的带隙约为
1.2 eV. 2010年, Mak等 [2]以及Eda和Maier [3]分

别从实验上证明当MoS2薄至单层时, 会发生间接
带隙到直接带隙的转变, 带隙约为 1.9 eV. 此后,

人们在单层二维材料纳米逻辑器件 [4−6], 宽波段、
高增益光电器件 [7,8], 高速光电探测 [9,10], 纳米激
光 [11]等方面的研究中取得了大量的突破, 展现出
单层二维材料巨大的应用潜力 [12−14].

大部分单层TMDs具有相似的电子能带结
构, 其导带底和价带顶均位于布里渊区的K和

K ′点 [15,16]. 由于量子限制效应和减小的介电屏蔽,
激子束缚能达到了数百meV [17,18], 因此其室温和
低温的光电性质均由激子主导. 此外, 由于强自旋
轨道耦合作用, 导带和价带分别劈裂成自旋向上和
自旋向下的两个能带, 其中导带的能带劈裂较小
(单层MoS2约为 5 meV), 价带的能带劈裂较大 (单
层MoS2约为 150 meV) [16], 在荧光和吸收光谱上
表现出两个分离的A, B激子峰 (B激子比A激子能
量高约 150 meV). 另一方面, 由于单层TMDs的空
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间反演对称性破缺, 零磁场下的导带底和价带顶在
K和K ′点的能量简并, 自旋相反. 出现了能谷相
关的跃迁选择定则 [19−21]: 左旋圆偏光 (σ−)引起
K能谷的激子跃迁, 右旋圆偏光 (σ+)引起K ′能谷

的激子跃迁. 这也使得单层TMDs成为非常适合进
行能谷和自旋电子学基础物理及器件应用研究的

材料体系.
温度是影响半导体器件性能的主要因素, 研究

温度变化对单层TMDs的能带结构和光学性质的
影响具有重要意义. 当前对单层TMDs的研究大
部分都是集中在室温或者超低温 (10 K以下)条件
下进行的, 少数变温实验也只对激子跃迁能量随
温度的变化进行探讨, 较少涉及谱线展宽随温度
的变化. 由于单层MoS2是一种典型的TMDs材料,
本文基于反射型磁圆二向色谱 (magnetic circular
dichroism, MCD)对其激子跃迁的能量及展宽与温
度变化的关系进行研究. 在垂直于样品表面的外加
磁场作用下, 样品能带会发生塞曼劈裂, 不同能谷
之间的能量简并被解除. 由于跃迁过程要满足能
量守恒、晶格动量守恒以及总角动量守恒的选择定

则, 能带的塞曼劈裂导致相同波长的左旋圆偏光和
右旋圆偏光吸收系数和反射系数产生差异. MCD
光谱正是通过测量这种差异来对样品的能带结构

和磁学性质进行研究 [22−24]. 在单纯的反射光谱和
透射光谱测试中, 激子跃迁导致的谱峰往往叠加在
一个较强的背底信号上. 这是由于反射和透射光谱
包含了衬底以及其他能量谐振子的贡献, 需要通过
扣除背景信号后再进行峰型拟合来提取谱线能量

及线宽. 我们的研究表明, 背底信号的左旋和右旋
偏振分量是相同的, 不会体现在MCD光谱上. 可
以通过MCD光谱排除背景信号的干扰, 直接通过
确定极值点的方式来提取谱线能量及线宽. 这一
技术对于单层材料等本征信号较弱、背景信号较强

的体系尤为有效. 本文通过分析单层MoS2的变温

MCD光谱, 进一步研究了激子跃迁能量和线宽随

温度变化的关系, 结果表明MCD非常适用于单层
二维材料激子温度依赖性质的研究.

2 实验原理与方法

2.1 反射型MCD的原理

在无外加磁场的情况下, 单层MoS2的激子跃

迁在反射谱上一般表现为高斯波包 [25], 可以用高
斯线型对激子峰进行描述 [26,27]:

R(E) = R0 exp
[
− (E − E0)

2

2w2

]
, (1)

其中R0为激子峰的高度 (简称峰高), E0为激子峰

的跃迁能量, 2w在本文中定义为线宽, 其与高斯
线型的半高全宽wFWHM(full width at half max-
imum, FWHM)的关系为 2w = wFWHM/

√
ln 4 ≈

0.85wFWHM. 对于单层MoS2, 零磁场下K能谷和

K ′能谷的激子跃迁能量是简并的, 即左旋圆偏光
和右旋圆偏光的反射谱均以 (1)式描述, 此时两者
的差分信号为零. 如图 1所示, 左旋光反射谱、右旋
光反射谱以及两者的差分信号分别用红色、蓝色、

黑色虚线表示. 其中, 为了便于区分, 将右旋光的
反射谱画成了负的高斯峰, 这样也可以更直观地观
察两者的差分信号. 在垂直样品表面的外加磁场
B作用下, 由于塞曼劈裂, K能谷和K ′能谷的激子

跃迁的中心能量分别发生红移和蓝移, 移动大小为
∆E/2. 其中∆E为磁场下的塞曼劈裂, 它与样品
的有效 g因子 (即朗德因子)以及外加磁场强度B

均成正比. 由于K能谷和K ′能谷分别对应左旋光

和右旋光的激子跃迁, 左旋和右旋的反射谱中相应
的激子峰分别向低能和高能方向移动, 如图 1中红
色、蓝色实线所示. 大多数情况下, 塞曼劈裂往往
远小于线宽 (∆E < 0.1w), 满足使用严格平移近似
(rigid-shift approximation) [28]的条件. 因此,左旋
和右旋圆偏光的反射谱可以分别描述为:



Rσ−(E) = R0 exp

−

[
E −

(
E0 −

∆E

2

)]
2w2

 = R

(
E +

∆E

2

)
,

Rσ+(E) = R0 exp

−

[
E −

(
E0 +

∆E

2

)]
2w2

 = R

(
E − ∆E

2

)
.

(2)
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由此可以得到二者的差分反射率信号 (即MCD特
征信号) ∆RMCD,

∆RMCD(E) = Rσ−(E)−Rσ+(E)

= R

(
E +

∆E

2

)
−R

(
E − ∆E

2

)
∼=

dR(E)

dE ∆E. (3)

由 (3)式可知, 在∆E < 0.1w时, MCD特征信号其
实就是原始反射率谱的一阶导数与塞曼劈裂的乘

积. 如图 1中黑色实线所示, 理想的激子MCD特征
信号是一个中心对称的微分线型. 它以原始激子
峰跃迁能量E0为对称中心, 在对称中心两侧分别
有一个正峰和负谷. 这两者的相对位置与塞曼劈
裂的符号相关. 如果塞曼劈裂为正, 则正峰在能量
低的一端, 负谷在能量高的一端; 如果塞曼劈裂为

 Rσ-↼B/↽

 Rσ+↼B/↽

∆RMCD↼B/↽

 Rσ-↼B ↽

 Rσ+↼B ↽

∆RMCD↼B ↽֓R0

E0-w E E⇁w

∆E

0

R0

图 1 反射型MCD原理示意图

Fig. 1. Schematic diagram of reflection MCD spectroscopy.

负, 则正好相反. 通过数学分析 (对∆RMCD求导数

确定极值位置)可以知道, MCD特征信号∆RMCD

始终在E ∼= E0 ± w处取得极值. 由此, 只要找到
MCD特征信号的两个极值位置, 分别记为低能极
值E1和高能极值E2, 就可以确定原始的峰位E0

和线宽2w:

E0 =
E1 + E2

2
, 2w = E2 − E1. (4)

2.2 实验系统

反射型MCD的实验系统如图 2所示, 主要包
括: 1)超连续白光光源和单色仪组成的光源系统;
2) 格兰泰勒棱镜 (作为线偏起偏器)和λ/4模式的

光弹调制器 (photoelastic modulator, PEM)组成
的圆偏光起偏系统; 3) 物镜镜头、中心打孔银镜
和探测器组成的反射光收集系统; 4) 探测器、斩
波器、光弹调制器和两台锁相放大器组成的探测

系统; 5) 超导磁体, 提供不同强度的垂直样品表
面的外加磁场; 6) 低温恒温器 (图 2中未画出), 样
品置于其中, 可以调节样品温度 (可变温度范围为
65—300 K).

反射型MCD测量过程为: 超连续白光光源经
单色仪分光为单色光, 单色光经过格兰泰勒棱镜起
偏后变成线偏光 (该线偏光的振动方向与光弹调制
器的光轴成 45◦角). λ/4模式的光弹调制器将线偏

光周期性地变换成左旋圆偏光和右旋圆偏光, 再经
过物镜镜头入射到样品表面. 反射光经过同一个
物镜镜头收集, 再经银镜反射到探测器上. 探测器
经过光电转换最终将光信号转换为电压信号同时送

λ

2 P
E
M

N S

I

1 2

V1 V2

V

1/2

图 2 反射型MCD实验系统示意图

Fig. 2. Schematic diagram of the experimental setup for reflection MCD spectroscopy.
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给两台锁相放大器. 斩波器对入射光的强度进行调
制 (调制频率为 177 Hz), 并将相应的参考信号提供
给锁相放大器1, 最终得到一个反射光谱, 该反射光
谱实际上是左旋圆偏光和右旋圆偏光的反射光谱

的平均. 在严格平移近似下, 可以认为就是原始的
零磁场的反射光谱. 光弹调制器对入射光的圆偏振
度进行调制 (调制频率为50 kHz), 并将相应的参考
信号提供给锁相放大器 2. 由于样品在外加磁场的
作用下发生塞曼劈裂, 激子跃迁导致的左旋和右旋
偏振反射峰发生相对移动, 最终可以得到左旋和右
旋圆偏光的差分反射谱. 通过改变样品的温度, 就
可以连续测量得到样品的变温磁圆二向色谱.

在反射光谱的测量中, 最理想的情况是: 1)入
射光谱在整个测量波段内保持强度一致; 2) 光路中
的全部光学元件以及探测器对不同波长的响应一

致 [29]. 这样, 在磁圆二色谱测量过程中得到的反射
光谱和差分反射谱就可以直接看作是反射率谱和

差分反射率谱. 但是, 实际上这两种情况都不可能
满足, 由此提出了两种应对方法. 1) 将差分反射谱
与反射光谱相除得到调制反射谱, 然后, 再基于调
制反射谱对样品能带结构进行分析. 这种方法的优
点在于差分反射谱和反射光谱是同时测量得到的,
不仅消除了入射光谱轮廓和光路响应问题的影响,
还不受入射光功率变化以及光路变化的影响. 不足
之处在于反射光谱实际上包含了衬底的贡献. 因而
使用差分反射谱直接除以反射光谱并不能完全真

实地反映激子峰引起的能带劈裂. 然而, 由于衬底
导致的反射率变化是缓变的, 这样的处理对于实际
的峰位和峰宽的影响一般可以忽略. 2) 用高反射
率银镜代替样品, 测量银镜的反射光谱, 将其作为
入射光谱, 用样品的反射光谱和差分反射谱分别除
以这个入射光谱即可得到样品的绝对反射率谱和

差分反射率谱. 这种方法需要注意的是引入了银
镜反射率的影响 (银镜对不同波长的反射率略有差
异). 同时, 对光功率和光路的稳定性要求较高. 由
于银镜的高反射率 (在测量波段反射率均在95%以
上), 同时超连续白光光源以及光路的稳定性很高,
引入的误差可以忽略. 本文采用第二种方法对测到
的光谱进行处理.

针对实验系统, 需要注意以下方面: 1) 图 2中
的 1/2波片用来调节入射光强度. 由于从单色仪出
来的单色光偏振方向是固定的, 格兰泰勒棱镜的角
度也是固定的 (因为其要和光弹调制器匹配), 因此

在超连续白光光源功率恒定的情况下, 调节入射光
的强度主要依靠1/2波片; 2) 物镜镜头和低温恒温
器窗口的选择. 在实验过程中, 二者都处在强磁场
环境下, 因而要求二者引起的MCD信号远小于样
品本身信号; 3)将反射光收集到探测器上是使用中
心打孔的银镜, 而不是使用常见的分束镜. 这是因
为一方面分束镜会导致反射光信号的减小, 另一方
面分束镜本身往往都存在圆二色性, 对测试有较大
影响. 在测量过程中, 虽然锁相放大器对微弱的交
流信号有很高的灵敏度, 可以过滤掉与参考信号不
同频率的噪声, 但是由于测量的差分反射谱信号十
分微弱 (一般约为10—100 µV), 本实验均在暗室条
件下测量.

3 实验结果与讨论

实验样品为化学气相沉积 (chemical vapor de-
position, CVD)法生长在单面抛光的蓝宝石衬底
上的单层MoS2样品. 图 3 (a)和图 3 (b)分别为单
层MoS2样品在室温下的拉曼光谱和荧光光谱,
使用的激发光波长为 442 nm. 在拉曼光谱中,
可以观察到单层MoS2的两个典型模式: E1

2g (约
386.8 cm−1) 和A1g (约 404.3 cm−1), 两者的频率
差异为 17.5 cm−1. 通过洛伦兹拟合分析了样品的
荧光光谱, 得到单层MoS2的A, B 激子峰的能量
位置为别为 1.823 eV和 1.977 eV, 两个激子峰之间
的能量差异为 154 meV. 这些结果与以往对单层
MoS2的研究一致

[30−32], 证明了本文样品为高质
量的单层MoS2.

图 3 (c)为−3 T磁场下的变温反射率谱 (温度
范围为 65—300 K). 在变温反射率谱上, 不仅能够
指认出单层MoS2的A, B激子峰, 还能直观地观
察到随着温度降低A, B激子峰均发生蓝移且线宽
变窄, 这与常见的半导体Si和GaAs是一致的. 然
而, 值得注意的是激子跃迁导致的反射峰叠加在
一个较强的缓变背景上. 这一背景来源于衬底材
料以及与激子跃迁无关的物理过程. 由于样品是
原子级厚度薄层, 因而激子跃迁的特征峰相对较
弱, 背景反射谱的存在干扰了激子峰位及线宽的分
析. 图 3 (d)为−3 T磁场下的变温MCD谱 (也即变
温差分反射谱). 与相同温度的反射谱对比可以发
现, 每条MCD谱中均有两个与实验原理中阐述的
MCD 特征信号一致的微分线型, 分别对应A, B激
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图 3 单层MoS2样品在室温下的拉曼光谱和荧光光谱以及−3 T磁场下的变温反射率谱和MCD谱 (a)拉曼光谱; (b)荧
光光谱; (c)反射率谱; (d)磁圆二色谱
Fig. 3. Room-temperature Raman spectrum, photoluminescence spectrum, and temperature-dependent reflectivity
spectra, MCD spectra under −3 T magnetic field of monolayer MoS2: (a) Raman spectrum; (b) photoluminescence
spectrum; (c) reflectivity spectra; (d) MCD spectra.

子跃迁. A, B激子MCD特征信号的正峰与负谷
的位置表明在−3 T磁场下, A, B激子的塞曼劈裂
∆E均为正值. ∆E = gµBB, 其中 g为有效 g 因子,
µB为玻尔磁子, B为外加磁场强度 (−3 T), 则可以
判断A, B激子的有效 g因子均为负值, 与之前报道
一致 [16,20]. 随着温度降低, A, B激子的特征MCD
峰均发生蓝移且线宽变窄, 与变温反射率谱一致.
更加重要的是由于背底信号与偏振无关, 不会给出
MCD信号. 因而, 通过分析MCD光谱可以更加准
确地得到峰位和峰宽.

采用变温MCD谱, 根据 (4)式得到了不同温
度下的A, B激子的跃迁能量, 如图 4 (a)中的红色、
蓝色散点所示. 实验结果表明A, B激子的能量差
异基本不受温度变化的影响, 始终约为 150 meV.
红色、蓝色实线分别为使用Varshni公式 [33]对单层

MoS2中A, B 激子跃迁能量温度依赖关系的拟合
结果:

E(T ) = E(0)− αT 2

β + T
, (5)

其中T为温度, E(0)为温度在0 K时的激子跃迁能
量, α, β为Varshni常数: α表征了电子 (激子)-声子
相互作用的强弱, β与德拜温度相关, 使用Varshni
公式拟合得到的参数结果如表 1所列. A, B激子跃
迁能量随温度变化关系还可以使用Bose-Einstein
公式 [34,35]进行拟合 (声子数满足Bose-Einstein分
布), 结果如图 4 (a)中黑色、绿色实线所示.

E(T ) = EB-E(0)− aB-E

1 + 2

exp
(
ΘB-E
T

)
− 1

 ,

(6)

其中EB-E(0)与 0 K时的激子跃迁能量相关 (式中
EB-E(0)− aB-E为0 K时的激子跃迁能量); aB-E反

映了电子 (激子) -声子相互作用强弱; ΘB-E是与全

部声子 (光学声子和声学声子)有关的温度量纲的
常数, 与德拜温度的定义类似. 根据Bose-Einstein
公式拟合得到的结果如表 2所列.
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图 4 单层MoS2的A, B激子的跃迁能量及线宽 (a) 跃迁能量随温度的变化及其Varshni拟合和Bose-Einstein拟合;
(b)线宽随温度的变化及其根据 (7)式的线型拟合
Fig. 4. Transition energies and linewidths of the A and B excitons of monolayer MoS2: (a) Temperature variation
of the transition energies fitting to Varshni equation and Bose-Einstein equation; (b) temperature variation of the
linewidths fitting to equation (7).

表 1 单层MoS2的A, B激子跃迁能量与温度依赖关系
的Varshni拟合参数数值
Table 1. Values of Varshni fitting parameters describ-
ing the temperature dependence of the A and B exci-
tonic transition energies of monolayer MoS2.

Varshni拟合参数 A激子 B激子

E(0)/eV 1.937 ± 0.002 2.085 ± 0.002

α/meV·K−1 0.50 ± 0.17 0.41 ± 0.10

β/K 391 ± 242 278 ± 146

表 2 单层MoS2的A, B激子跃迁能量与温度依赖关系
的Bose-Einstein拟合参数数值
Table 2. Values of Bose-Einstein fitting parameters
describing the temperature dependence of the A and
B excitonic transition energies of monolayer MoS2.

Bose-Einstein拟合参数 A激子 B激子

EB-E(0)/eV 1.989 ± 0.009 2.127 ± 0.008

aB-E/meV 56.6 ± 10.4 46.2 ± 8.8

ΘB-E/K 317 ± 38 283 ± 37

根据Varshni公式拟合得到的A, B激子在
0 K时的跃迁能量分别为 1.937 eV和 2.085 eV.
而采用Bose-Einstein公式拟合得到的结果分别
为 1.932 eV和 2.081 eV. 考虑到误差的存在, 两
种方法得到的结果可以认为是高度一致的. 在
高温极限近似下, 可以得到Varshni公式中的α

与Bose-Einstein公式中aB-E和ΘB-E的关系: α ≈
2aB-E/ΘB-E. 根据我们的实验结果, 对于A激子,
α = 0.50± 0.17, 2aB-E/ΘB-E = 0.357; 对于B激子,

α = 0.41± 0.10, 2aB-E/ΘB-E = 0.327. 在误差范围
内, 拟合结果符合上述关系式.

根据 (4)式, 还可以从MCD谱得到激子的线
宽, 如图 4 (b)所示, 激子的线宽随温度变化关系可
以使用下式进行拟合 [35,36]:

Γ (T ) = Γ0 +
ΓLO

exp
(
ΘLO
T

)
− 1

, (7)

其中等号左边的Γ (T )表征线宽, 等号右边的第一
项Γ0代表与温度无关的物理机制导致的展宽, 这
些物理机制包括电子 -电子相互作用、杂质、位错
以及合金散射等. 等号右边第二项来源于电子 (激
子) -纵光学 (LO)声子相互作用, 其中ΓLO表征LO
声子与激子相互作用的强弱, ΘLO是与LO声子相
关的温度量纲常数,也与德拜温度类似. 根据 (7)式
拟合得到的结果如表 3所列. 需要指出的是, 其他
人的工作中, 很多是使用 (7) 式对激子峰的半高半
宽wHWHM (half width at half maximum, HWHM)
进行拟合分析, 与我们定义的线宽 2w之间存在变

换关系: 2w ≈ 1.7wHWHM. 所以, 在与他人的结果
比较时, 有时候需要将我们拟合得到的参数Γ0和

ΓLO的数值除以常数1.7, ΘLO不受影响.
通过比较可以发现, Bose-Einstein公式拟合得

到的ΘB-E远小于 (7)式拟合得到的ΘLO. 这是由于
激子跃迁能量随温度的变化主要与晶格常数的变

化以及激子与声学声子和光学声子的相互作用相

关, 即ΘB-E代表了声学声子和光学声子的平均作

用. 而线宽主要取决于LO声子与激子的相互作用.
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因而实验测出的ΘB-E往往远小于ΘLO, 这与之前
文献的结果一致 [34,37]. 此外, 根据图 4 (b)以及拟
合的结果可以发现, 相同温度下单层MoS2的B激
子线宽始终明显大于A激子的线宽, 这主要是由于
谷间散射导致的 [38]. 由于单层MoS2的K谷和K ′

谷中自旋相同的激子能态之间的耦合, 导致B激子
的线宽大于A 激子.

表 3 单层MoS2的A, B激子线宽与温度依赖关系基于
(7)式的拟合参数数值
Table 3. Values of the parameters which describe
the temperature dependence of the A and B excitonic
transition linewidths of. monolayer MoS2 using equa-
tion (7).

(7)式拟合参数 A激子 B激子

Γ0/meV 42.9 ± 0.7 56.5 ± 1.3

ΓLO/meV 86.3 ± 53.5 95.0 ± 62.9

ΘLO/K 616 ± 242 518 ± 165

4 结 论

采用变温MCD研究了单层MoS2的A, B激子
跃迁能量和线宽的温度依赖关系. 与采用反射率谱
通过扣除背景信号再进行峰型拟合从而提取跃迁

能量和线宽的方法相比, MCD 光谱从原理上排除
了与激子跃迁无关的背景信号的干扰 (影响反射率,
但是无MCD信号), 可以更加准确地得到跃迁能量
和线宽. 在−3 T磁场下和65—300 K范围内, 我们
采用变温MCD谱进行了测量, 并对激子跃迁能量
和线宽与温度的依赖关系进行了详细的分析. 发现
单层MoS2的激子跃迁能量随温度变化和激子与声

学声子及光学声子之间的相互作用相关, 其线宽随
温度变化主要取决于激子与光学声子的相互作用.
通过进一步拟合, 得到表征激子跃迁能量和线宽温
度依赖关系的关键参数数值. 应当指出, 通过施加
更大的磁场并降低样品的温度, 可以进一步提升系
统信噪比. 研究表明, 通过MCD光谱可以排除磁
性无关的背景信号, 非常适合于单层二维材料激子
跃迁相关研究.

参考文献

[1] Novoselov K S, Geim A K, Morozov S V, Jiang D, Zhang
Y, Dubonos S V, Grigorieva I V, Firsov A A 2004 Sci-
ence 306 666

[2] Mak K F, Lee C, Hone J, Shan J, Heinz T F 2010 Phys.
Rev. Lett. 105 136805

[3] Eda G, Maier S A 2013 ACS Nano 7 5660
[4] Radisavljevic B, Radenovic A, Brivio J, Giacometti V,

Kis A 2011 Nat. Nanotechnol. 6 147
[5] Britnell L, Gorbachev R V, Jalil R, Belle B D, Schedin

F, Mishchenko A, Georgiou T, Katsnelson M I, Eaves
L, Morozov S V, Peres N M R, Leist J, Geim A K,
Novoselov K S, Ponomarenko L A 2012 Science 335 947

[6] Lee C H, Lee G H, van der Zande A M, Chen W, Li Y,
Han M, Cui X, Arefe G, Nuckolls C, Heinz T F, Guo J,
Hone J, Kim P 2014 Nat. Nanotechnol. 9 676

[7] Liu Y, Cheng R, Liao L, Zhou H L, Bai J W, Liu G, Liu
L X, Huang Y, Duan X F 2011 Nat. Commun. 2 579

[8] Konstantatos G, Badioli M, Gaudreau L, Osmond J,
Bernechea M, de Arquer F P G, Gatti F, Koppens F
H L 2012 Nat. Nanotechnol. 7 363

[9] Liao L, Lin Y C, Bao M, Cheng R, Bai J, Liu Y, Qu Y,
Wang K L, Huang Y, Duan X 2010 Nature 467 305

[10] Massicotte M, Schmidt P, Vialla F, Schadler K G,
Reserbat-Plantey A, Watanabe K, Taniguchi T, Tiel-
rooij K J, Koppens F H 2016 Nat. Nanotechnol. 11 42

[11] Wu S, Buckley S, Schaibley J R, Feng L, Yan J, Man-
drus D G, Hatami F, Yao W, Vuckovic J, Majumdar A,
Xu X 2015 Nature 520 69

[12] Wang Q H, Kalantar-Zadeh K, Kis A, Coleman J N,
Strano M S 2012 Nat. Nanotechnol. 7 699

[13] Lv R, Robinson J A, Schaak R E, Sun D, Sun Y F,
Mallouk T E, Terrones M 2015 Acc. Chem. Res. 48 56

[14] Bhimanapati G R, Lin Z, Meunier V, Jung Y, Cha J,
Das S, Xiao D, Son Y, Strano M S, Cooper V R, Liang
L B, Louie S G, Ringe E, Zhou W, Kim S S, Naik R
R, Sumpter B G, Terrones H, Xia F N, Wang Y L, Zhu
J, Akinwande D, Alem N, Schuller J A, Schaak R E,
Terrones M, Robinson J A 2015 ACS Nano 9 11509

[15] Kumar A, Ahluwalia P K 2012 Eur. Phys. J. B 85 186
[16] Liu G B, Shan W Y, Yao Y, Yao W, Xiao D 2013 Phys.

Rev. B 88 085433
[17] Chernikov A, Berkelbach T C, Hill H M, Rigosi A, Li Y

L, Aslan O B, Reichman D R, Hybertsen M S, Heinz T
F 2014 Phys. Rev. Lett. 113 076802

[18] Xiao J, Zhao M, Wang Y, Zhang X 2017 Nanophotonics
6 1309

[19] Aivazian G, Gong Z R, Jones A M, Chu R L, Yan J,
Mandrus D G, Zhang C W, Cobden D, Yao W, Xu X
2015 Nat. Phys. 11 148

[20] Stier A V, McCreary K M, Jonker B T, Kono J, Crooker
S A 2016 Nat. Commun. 7 10643

[21] Kioseoglou G, Hanbicki A T, Currie M, Friedman A L,
Gunlycke D, Jonker B T 2012 Appl. Phys. Lett. 101
221907

[22] Barrows C J, Vlaskin V A, Gamelin D R 2015 J. Phys.
Chem. Lett. 6 3076

[23] Muckel F, Yang J, Lorenz S, Baek W, Chang H, Hyeon
T, Bacher G, Fainblat R 2016 ACS Nano 10 7135

[24] Wu Y J, Shen C, Tan Q H, Shi J, Liu X F, Wu Z H,
Zhang J, Tan P H, Zheng H Z 2018 Appl. Phys. Lett.
112 153105

147801-7

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn
http://dx.doi.org/10.1126/science.1102896
http://dx.doi.org/10.1126/science.1102896
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.105.136805
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.105.136805
http://dx.doi.org/10.1021/nn403159y
http://dx.doi.org/10.1038/nnano.2010.279
http://dx.doi.org/10.1126/science.1218461
http://dx.doi.org/10.1038/nnano.2014.150
http://dx.doi.org/10.1038/ncomms1589
http://dx.doi.org/10.1038/nnano.2012.60
http://dx.doi.org/10.1038/nature09405
http://dx.doi.org/10.1038/nature14290
http://dx.doi.org/10.1038/nnano.2012.193
http://dx.doi.org/10.1021/ar5002846
http://dx.doi.org/10.1021/acsnano.5b05556
http://dx.doi.org/10.1140/epjb/e2012-30070-x
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.88.085433
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.88.085433
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.113.076802
http://dx.doi.org/10.1038/nphys3201
http://dx.doi.org/10.1038/ncomms10643
http://dx.doi.org/10.1063/1.4768299
http://dx.doi.org/10.1063/1.4768299
http://dx.doi.org/10.1021/acs.jpclett.5b01137
http://dx.doi.org/10.1021/acs.jpclett.5b01137
http://dx.doi.org/10.1021/acsnano.6b03348
http://dx.doi.org/10.1063/1.5024766
http://dx.doi.org/10.1063/1.5024766


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 14 (2018) 147801

[25] Li Y, Chernikov A, Zhang X, Rigosi A, Hill H M, van
der Zande A M, Chenet D A, Shih E M, Hone J, Heinz
T F 2014 Phys. Rev. B 90 205422

[26] Mitioglu A A, Galkowski K, Surrente A, Klopotowski
L, Dumcenco D, Kis A, Maude D K, Plochocka P 2016
Phys. Rev. B 93 165412

[27] Lundt N, Klembt S, Cherotchenko E, Betzold S, Iff O,
Nalitov A V, Klaas M, Dietrich C P, Kavokin A V,
Hofling S, Schneider C 2016 Nat. Commun. 7 13328

[28] Steele D, Whitehead J C, Meares P, Doggett G, Grice
R, Hollas J M 1984 J. Chem. Soc. Faraday Trans. 2 80
1503

[29] Liu X L, Wu J B, Luo X D, Tan P H 2017 Acta Phys.
Sin. 66 147801 (in Chinese) [（刘雪璐, 吴江滨, 罗向东,
谭平恒 2017 物理学报 66 147801]

[30] Zhang X, Qiao X F, Shi W, Wu J B, Jiang D S, Tan P
H 2015 Chem. Soc. Rev. 44 2757

[31] Korn T, Heydrich S, Hirmer M, Schmutzler J, Schuller
C 2011 Appl. Phys. Lett. 99 102109

[32] Zhan Y J, Liu Z, Najmaei S, Ajayan P M, Lou J 2012
Small 8 966

[33] Varshni Y P 1967 Physica 34 149
[34] Lautenschlager P, Garriga M, Logothetidis S, Cardona

M 1987 Phys. Rev. B 35 9174
[35] Yen P C, Hsu H P, Liu Y T, Huang Y S, Tiong K K

2004 J. Phys. Condens. Matter 16 6995
[36] Tiong K K, Shou T S, Ho C H 2000 J. Phys. Condens.

Matter 12 3441
[37] Vina L, Logothetidis S, Cardona M 1984 Phys. Rev. B

30 1979
[38] Bernal-Villamil I, Berghauser G, Selig M, Niehues I,

Schmidt R, Schneider R, Tonndorf P, Erhart P, de Vas-
concellos S M, Bratschitsch R, Knorr A, Malic E 2018
2D Materials 5 025011

147801-8

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.90.205422
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.93.165412
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.93.165412
http://dx.doi.org/10.1038/ncomms13328
http://dx.doi.org/10.1039/F29848001503
http://dx.doi.org/10.1039/F29848001503
http://dx.doi.org/10.7498/aps.66.147801
http://dx.doi.org/10.7498/aps.66.147801
http://dx.doi.org/10.1039/C4CS00282B
http://dx.doi.org/10.1063/1.3636402
http://dx.doi.org/10.1002/smll.201102654
http://dx.doi.org/10.1002/smll.201102654
http://dx.doi.org/10.1016/0031-8914(67)90062-6
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.35.9174
http://dx.doi.org/10.1088/0953-8984/16/39/032
http://dx.doi.org/10.1088/0953-8984/12/14/319
http://dx.doi.org/10.1088/0953-8984/12/14/319
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.30.1979
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.30.1979
http://dx.doi.org/10.1088/2053-1583/aaaa8b
http://dx.doi.org/10.1088/2053-1583/aaaa8b


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 14 (2018) 147801

Temperature dependent excitonic transition energies
and linewidths of monolayer MoS2 probed by magnetic

circular dichroism spectroscopy∗

Wu Yuan-Jun1)2) Shen Chao1)2)† Tan Qing-Hai1)2) Zhang Jun1)2)

Tan Ping-Heng1)2) Zheng Hou-Zhi1)2)‡

1) (State Key Laboratory of Superlattices and Microstructures, Institute of Semiconductors, Chinese Academy of Sciences,

Beijing 100083, China )
2) (College of Materials Science and Opto-Electronic Technology, University of Chinese Academy of Sciences,

Beijing 101408, China )

( Received 8 April 2018; revised manuscript received 24 April 2018 )

Abstract
Layered transition metal dichalcogenides (TMDs), as a new class of two-dimensional material, have received wide

attention of scientific community due to their peculiar electronic and optical properties. Monolayer TMDs such as MoS2,
MoSe2, WS2 and WSe2 are semiconductors with band gap energies in the visible and near-infrared region, which promises
the applications in logic nano-devices, ultra-high speed photoelectric detectors and nano-lasers. Temperature has strong
influences on the electronic and optical properties of semiconductors, and their applications in photonic and optoelectronic
devices. Thus, the research on the temperature dependence of the energy band of monolayer TMDs is important and
meaningful. Monolayer MoS2, as a prototype of TMDs, displays a weak absorption line with a strong background in
original reflection or absorption spectra. The strong background has a tremendous influence on the determination of
excitonic transition energy and linewidth. In this work, we adopt the reflection magnetic circular dichroism (MCD)
spectroscopy in which reflection spectra and MCD spectra can be simultaneously obtained. We demonstrate that the
background disturbance is eliminated in the MCD spectra, in contrast to the reflectivity spectra. And we discuss the
optimization of our home-built experimental setup in detail. Through the elaborate analysis of the MCD theory, we
demonstrate that the excitonic transition energy and linewidth can be directly and accurately extracted from the MCD
spectrum. We perform the reflection MCD measurements on monolayer MoS2 in a temperature range of 65—300 K. The
transition energies and linewidths of A and B excitons of monolayer MoS2 are extracted, respectively. Those functional
parameters that describe the temperature dependence of the energy and linewidth of both excitonic transitions are
evaluated and analyzed. We find that the broadening of the linewidth is related to the LO phonon scattering, and the
linewidth of A exciton is clearly narrower than that of B exciton. The linewidth difference between A and B excitons
might result from the stronger inter-valley coupling of B exciton. Our results indicate that MCD spectroscopy, as a
modulated spectroscopy by magnetic fields, provides an easy tool to determine the features of monolayer excitons.

Keywords: magneto-optics, magnetic circular dichroism, monolayer MoS2, transition metal dichalco-
genides
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