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基于反射差分谱原理搭建了适用于二维材料和微纳器件的偏振调制扫描光学显微镜系统, 可以实现对

于材料或者器件的微米级区域进行反射差分显微成像的研究. 通过研究两种典型的二维层状材料 MoS2 和

ReSe2 的反射差分显微成像, 发现相比于传统的反射显微镜, 我们搭建的偏振调制扫描光学显微镜对于二维

材料的层数特征更敏感, 且可以用来表征二维材料的平面光学各向异性. 相关研究有助于更进一步理解层状

二维材料的层数特征和各向异性性质.
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1   引　言

自从英国曼彻斯特大学物理学家盖姆等利用

机械剥离法成功地从石墨薄片中得到单层的石墨

烯以来, 二维材料的新奇物理特性, 引起了广泛的

研究 [1,2]. 二维材料的平面内化学键非常强, 而两层

以上二维材料的层间相互作用则非常弱, 一般为范

德瓦耳斯相互作用 [3,4]. 这使得二维材料可以通过

机械剥离方法从其相应体材料制备而成. 多层二维

材料可能有多种层间堆垛方式, 例如石墨烯存在

AB, ABC甚至转角的堆垛方式. 二维材料按照晶

格结果或堆垛方式又可以划分为各向同性 (以石墨

烯、TMDs、h-BN为代表)和各向异性 (以 ReS2 和

黑磷为代表)二维材料 [5]. 两种或多种性质相似的

二维材料还可以形成二维合金材料 (以 TMDs合

金为代表), 甚至还可以通过人为方式按照一定序

列将不同二维材料采用水平或垂直方式组装形成

二维异质结构. 以上所有这些材料和结构的能带结

构和光学性质都会随着层数或者厚度的改变而显

着地发生改变, 最终接近它们的三维对应物, 并且

厚度是不连续的 [6–9]. 少层二维材料往往表现出不

同于块状材料的独特性能. 在实验室或器件制造过

程中, 准确地确定层数或获得表面的微观形貌是非

常重要的. 二维材料的层数的变化规律可以通过各

种方法探测, 例如光学显微镜 (衬度)、拉曼光谱、反

射光谱、原子力显微镜和扫描电子显微镜等 [7,8,10–15].

光学显微镜作为最常用的表征方法,  即“裸

眼”, 是一种方便的工具, 但不是定量的方法. 不同

实验室的显微镜图像颜色和对比度各不相同, 非常

依赖于观看者的经验 [11,14]. 原子力显微镜是确定二

维材料层数的最直接方法, 但这需要相对较长的时

间来进行全面表征, 并且仅提供相对较小的局部区

域的信息 [15]. 此外由于与探针尖端的直接物理接

触, 它还有可能损坏样品表面. 其他技术, 例如扫

描电子显微镜和透射电子显微镜, 也需要较长的表

征时间以及额外的样品制备才能获得样品的横截

面视图以评估厚度剖面 [10,12,16]. 此类工具可能不支
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持大面积二维材料的高通量和实时表征. 拉曼光谱

作为一种非接触的光学表征手段, 是目前用来表征

二维材料层数和堆叠方式的最有效方法之一, 但是

拉曼光谱对于探测所需要的激光器和探测器要求

较高, 针对二维材料尺寸较小的特点, 通常需要显

微共聚焦装置 [17–19]. 反射光谱技术利用不同层数

对于探测光的吸收不同, 得到不同的层数的反射率

之差, 从而反推出样品的层数特征, 通常精度较差,

且无法反映二维材料的堆叠特征 [20–24]. 基于以上

现状, Jiang[25,26] 提出利用反射差分谱技术搭建了

透射式和反射式的扫描偏振调制显微镜并进行了

厚层二维材料的定量化研究工作, 测定了二维材料

的各向异性晶轴并研究了多种厚层二维材料的光

学各向异性. 本文所搭建的偏振调制扫描光学显微

镜系统是在此基础上做了相应的改进, 并进行了单

层和少层二维材料的研究.

本文利用反射差分谱的基本原理, 结合显微共

聚焦技术, 搭建了一套可以用来表征二维材料的偏

振调制扫描光学显微镜系统 [27–31]. 通过对两种典

型的二维材料MoS2 和 ReSe2 进行研究, 发现利用

反射差分信号可以更精准地表征材料的层数变化

特征. 此外对于各向异性材料, 使用偏振调制扫描

光学显微镜方法还可以研究不同层数材料的光学

各向异性, 甚至对于不同堆叠的异质结样品, 其可

以通过光学各向异性反演材料的堆叠方式和层间

耦合引入的新光学性质. 

2   实验原理与仪器
 

2.1    实验原理及方法

偏振差分反射谱 (reflectance-difference spec-

troscopy, RDS; 或 reflectance-anisotropy spectro-

scopy, RAS)是 Aspnes等在 20世纪 80年代从椭

偏谱仪发展出来的一种表征材料光学各向异性的

光谱技术 [32]. 利用此技术, 可以在近垂直入射条件

下, 测量样品平面内两个垂直方向上的反射系数

差, 也就是所谓的平面光学各向异性. 其实验原理

图如图 1所示, 一束探测光束经过竖直偏振方向的

起偏器后照射到样品表面, 然后经过样品反射进入

与起偏器偏振方向同向的光弹调制器 (photo-

elastic modulators, PEM), 最后经过与起偏器偏

振方向成 45°的检偏器, 利用光电探测器接收探测

信号. 在这种实验配置下, 要求实验样品的平面光

[110] [11̄0]

学各向异性的光学主轴方向与入射面成 45°夹角.

例如对于 (001)方向生长的闪锌矿 GaAs材料来

说, 平面光学各向异性主轴通常为   和   ,

假设 GaAs的反射系数用 r 来表示, 那么根据图 1

的实验装置可以直接测量材料的两个光学主轴反

射系数之差, 表示形式如下: 

∆r

r
= 2

r110 − r11̄0
r110 + r11̄0

,

r110 r11̄0 [110] [11̄0]

∆r/r

其中  和  分别是沿着  和  方向上偏

振极化的光波的反射系数. 需要指出的是, 反射率

r 通常为一个复数, 因此 RDS信号  也是一个

复数, 包含实部和虚部, 通过特殊的实验配置, 可

同时测试出来.

  

[110]

PEMAnalyzer

Polarizer

45O

0O

0O

-
[110]45O

图 1　RDS的实验原理图

Fig. 1. Experimental schematic diagram of RDS.
 

本文研究的二维材料均在纳米量级, 通常需要

衬底的支撑, 可以简化为简单的三相模型 (空气、

二维材料和衬底), 根据三相模型可知 RDS的虚部

信号可以表示为 

Im (RDS) =
4π d

λ
· ∆ε

εs − 1
,

∆ε

εs

λ

其中 d 为二维材料的厚度,   代表薄膜介电函数

实部在平面内两个光学主轴的差别,   为衬底的介

电函数,   为入射波长. 对于多种二维材料组成的异

质结, 需要利用传输矩阵结合具体的材料组成结构

进行分析, 详细的推导过程可以参考文献 [33, 34]. 

2.2    实验仪器及光路

传统的 RDS测试光路, 通常采用氙灯作为光

源, 且光斑尺寸为毫米或者厘米量级, 适用于半导

体量子阱等半导体外延材料的宏观各向异性研究.

但层状二维材料特别是机械剥离制备的样品具有

尺寸较小、衬度不明显等特点, 传统的 RDS不适

用研究层状材料的各向异性. 结合激光扫描光电流

光谱的实验装置, 我们自行搭建了一套基于 RDS
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原理的偏振调制扫描光学显微镜系统, 实现了微米

级别的空间分辨率并具有二维成像功能, 具体光路

图如图 2所示.

偏振调制扫描光学显微系统的光源选取 532 nm

的高稳定性固体激光器, 激光器发射的激光经过反

射镜反射到小孔滤波器中, 滤除杂波. 小孔滤波器

后放置透镜, 经过透镜之后, 激光束变成一束平行

光. 然后平行光束经过起偏器, 起偏器的方向为竖

直方向, 起偏器后放置斩波器用来调制光的频率,

并与锁相放大器连用. 经过起偏器后的激光光束再

经过光弹调制器 PEM, 其中光弹调制器的主轴方

向与水平面成 45°, PEM的调制频率为 50 kHz, 调

制的相位延迟为 0.383. 此时, 再通过两台锁相放

大器分别以参考信号为 50 kHz (PEM调制频率的

基频)和 100 kHz (PEM调制频率的倍频)进行锁

相放大, 则可以同时测量出 RDS的虚部和实部信

号. 经过 PEM调制后的偏振光束, 经过分光棱镜

垂直入射到 50倍的长焦物镜中, 经过物镜汇聚,

光斑尺寸可以达到 1 μm. 样品放置在位于物镜正

下方的微纳米平移台上, 通过微纳米平移台可以控

制样品移动, 实现二维扫描的功能, 微纳米平移台

的最小步进为 1 μm. 经过样品的反射光, 再经过反

射镜入射到与 PEM主轴方向相同的检偏器中, 然

后经过物镜和小孔, 照射到光电探测器中. 从光电

探测器探测到的电信号, 同时接入 3台锁相放大

器. 为了后续讨论方便, 这里我们为 3台锁相做如

下定义: 参考频率为斩波器频率的锁相称之为直流

锁相, 其信号为 DC信号, 反映的是样品的反射率

信息; 参考频率为 PEM调制频率 (50 kHz)的锁

相称之为基频锁相, 其信号为 1F信号, 反映的是

样品 RDS信号的虚部信息; 参考频率为 PEM调

制频率倍频 (100 kHz)的锁相称之为倍频锁相, 其

信号为 2F信号, 反映的是样品 RDS信号的实部

信息.

同时, 为了能够观测样品的位置, 方便调节光

路, 我们还设计了一套辅助照明光路, 照明光源为

一宽光谱的 LED光源, 经过半反半透耦合进测试

光路, 可以经过探测器 (CCD)实时监测样品位置. 

2.3    样品制备

实验中用到的 MoS2 和 ReSe2 样品通过机械

剥离 CVD生长的块体样品得到, 利用胶带反复剥

离, 然后将少层的样品放置在 SiO2/Si衬底上, 其

中 SiO2 层厚度为 300 nm. 在显微镜下寻找合适的

样品区域, 具体所选的MoS2 和 ReSe2 样品区域如

后文图 3(a)和图 6(a)所示, 选取原则为同一区域

内包含从单层到多层的层数变化. 

3   结果与讨论

首先利用辅助照明光路, 找到合适的样品研究

区域, 如图 3(a)所示, 扫描区域包含无样品区域、
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图 2    偏振调制扫描光学显微镜光路图

Fig. 2. Polarization-modulated scanning optical microscope optical path diagram.
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单层样品区域及多层样品区域, 然后调节显微物镜

的焦距, 将焦点位置聚焦在样品表面, 此时光斑尺

寸大概为 1 μm. 利用微纳米平移台进行样品扫描,

通过三台锁相同时采集 DC, 1F和 2F信号. 图 3(c)

是逐点扫描得到的 DC信号的二维图像, 从图 3(c)

可以看出,  反射信号的强弱一定程度上反映了

MoS2 的不同层数的变化. 图 3(b), (d)分别为相同

的样品区域, 但是样品旋转 90°后的显微镜照片和

对应的 DC信号的二维图像, 图 3中黑色标度尺

为 10 μm, 二维平移台的扫描步进为 1 μm. 比较

图 3(c), (d)发现, 样品旋转 90°, DC信号的相对

强弱区域没有变化, 反射信号的大小不随着样品方

位角的变化而变化.

图 4(c), (d)分别为图 4(a), (b)对应的扫描范

围内, MoS2 样品的 2F信号的二维图像. 可以看出

相比于反射信号 (DC信号)来说, MoS2 的各向异

性 RDS信号呈现相同的分布特征, 即 RDS信号

的强弱反映了样品层数的变化规律特征. 通常文献

报道的 RDS信号, 随着样品的方位角改变, 0°和

90°信号会出现反号现象 (这也是常用的判断光学

各向异性的办法), 但在 MoS2 的 2F信号中, 此现

象并没有出现, 通过查阅相关文献, 有报道指出在

SiO2 衬底上 MoS2 对称性较高, 是各向同性的 [35].

因此, 我们认为系统测到的 2F信号是 DC信号引

起的, 所以变化区域也和 DC信号类似.

接着, 为了详细比较反射信号和 RDS信号对

于样品层数变化的监控能力强弱, 绘制了对应区域

的 DC信号和 2F信号的空间映射图, 如图 5(a),

(b)所示, 图 5(a)为反射信号 (DC信号)的强度随

着空间坐标的变化关系, 图 5(b)为 RDS信号 (2F)
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图 3    MoS2 光学显微镜照片及反射谱二维图像　(a) 0°的MoS2 光学显微镜照片; (b) 90°的MoS2 光学显微镜照片; (c), (d)分别

为对应的MoS2 反射谱 (DC信号)的二维图像; (e), (f) 分别为对应的MoS2 AFM图像. 黑线为标度尺, 大小为 10 μm

Fig. 3. Optical  microscope  image  and  reflectance  spectrum  two-dimensional  (2D)  image  of  MoS2:  (a)  Optical  microscope  photo-

graphs of MoS2 at 0°; (b) optical microscope photographs of MoS2 at 90°; (c), (d) 2D images of the corresponding MoS2 reflection

spectra (DC signals), respectively; (e), (f) AFM images of the corresponding MoS2. The black line is a scale with a size of 10 μm.
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随着空间坐标的变化关系. 通过比较两图发现, 反

射信号不仅受到材料层数改变导致的吸收系数的

影响, 还受到衬底的影响, 其信号强度有一个很大

的背景, 而对应的 RDS信号更多的来自于样品,

其相对强度在样品层数变化时, 可产生数量级上的

变化. 此外, 值得注意的是, 图 5中存在一些尖峰

信号, 通过比较样品的显微镜照片, 可以发现尖峰

信号来源于局部的厚层样品, 为真实的测试数据.

因此, 即使对于没有各向异性的样品, 我们搭建的

偏振调制扫描光学显微镜, 其偏振调制信号对于层

状材料的层数相比于普通的反射谱也更敏感. 为了

探究各向同性材料的层数与 RDS信号强度的定性

关系, 制备了 5层、10层、15层等多层样品, 进行

了 RDS的相关测试, 并且绘制了 RDS信号强度

与MoS2 层数的变化关系图, 如图 6所示. 从图 6

可以看到在层数较少时, 少层 MoS2 的 RDS信号

强度与层数呈线性关系, 可以通过 RDS信号的强

弱来判断 MoS2 的层数. 相比于原子力显微镜、扫
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图 4    MoS2 光学显微镜照片及反射差分谱二维图像　(a) 0°的MoS2 光学显微镜照片; (b) 90°的MoS2 光学显微镜照片; (c), (d)分

别为对应的MoS2 各向异性信号 (RDS信号)的二维图像. 黑线为标度尺, 大小为 10 μm

Fig. 4. Optical  microscope image and reflectance  differential  spectrum 2D Image of  MoS2:  (a)  Optical  microscope photographs  of

MoS2 at 0°;  (b) optical  microscope photographs of  MoS2 at 90°;  (c),  (d) 2D images of  the corresponding MoS2 anisotropic signal

(RDS signal), respectively. The black line is a scale with a size of 10 μm.
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图 5    MoS2 反射谱与反射差分谱的空间映射图　(a)不同层数MoS2 的反射谱的强度空间映射图; (b)不同层数MoS2 的 RDS信

号强度空间映射图

Fig. 5. Spatial mapping of MoS2 reflectance spectrum and reflectance differential spectrum: (a) Intensity spatial mapping of reflec-

tion spectra for different layers of MoS2; (b) intensity spatial mapping of RDS signal for different layers of MoS2.
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描电子显微镜等, 偏振调制扫描光学显微镜不仅可

以比较准确地监控层状二维材料的层数变化, 而且

还是无损非接触的表征手段.

为了更近一步地评判我们搭建的偏振调制扫

描光学显微镜系统对于样品各向异性的表征能力,

利用机械剥离的办法同样制备了具有明显各向异

性的层状二维材料样品 ReSe2, 为了与 MoS2 的实

验结果进行对比, 同样将样品放置在 300 nm厚的

SiO2 衬底上. 和前面提到的测试方法类似, 将光斑

聚焦在待测样品的表面, 利用微纳米平移台进行二

维扫描. 图 7是扫描结果. 图 7(a), (b)分别为样品

0°和旋转 90°后的显微镜照片, 照片中不同的颜色
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图 6    不同层数MoS2 的 RDS信号强度随层数的变化

Fig. 6. Relationship  between  the  RDS  signal  intensity  of

MoS2 and the number of layers.
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图 7    ReSe2 的光学显微镜照片、DC信号的二维图像及 RDS信号的二维图像　(a) 0° 的 ReSe2 的光学显微镜照片; (c) 0°的 ReSe2
的 DC信号的二维图像; (e) 0°的 ReSe2 的 RDS信号的二维图像; (b) 90°的 ReSe2 的光学显微镜照片; (d) 90°的 ReSe2 的 DC信号的

二维图像; (f) 90°的 ReSe2 的 RDS信号的二维图像. 黑线为标度尺, 大小为 10 μm

Fig. 7. Optical  microscope  image  of  ReSe2,  2D image  of  DC signal,  and  2D image  of  RDS signal:  (a)  Optical  microscope  photo-

graphs of ReSe2 at 0°; (c) 2D image of DC signal of ReSe2 at 0°; (e) 2D image of RDS signal of ReSe2 at 0°; (b) optical microscope

photographs of ReSe2 at 90°; (d) 2D image of DC signal of ReSe2 at 90°; (f) 2D image of RDS signal of ReSe2 at 90°. The black line

is a scale with a size of 10 μm.
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代表不同层数的 ReSe2 样品, 选取扫描区域的原则

与上面类似, 同样是包含 0层、单层、多层区域, 照

片中的黑色标度尺为 10 μm. 图 7(c), (d)分别是

样品 0°和旋转 90°后的 DC信号的二维图像, 与前

文中提到的MoS2 样品的 DC信号类似, 反映的是

样品反射信号随样品层数的变化规律. 图 7(e),

(f)分别是样品 0°和旋转 90°后的 RDS信号的二维

图像,  相比于各向同性的 MoS2 样品 ,  ReSe2 的

RDS信号随着样品旋转 90°在二维图像的某些区

域发生了反号现象 (即相比如 0°的 RDS信号, 样

品旋转 90°后, 某些区域的 RDS信号从红色变成

了蓝色, 从蓝色变成了红色), 这种旋转 90°后反号

的现象, 在传统的 RDS光谱研究中非常常见, 通

常通过是否反号来判断信号是否反映样品的各向

异性. 从文献 [36]报道可知, ReSe2 具有最低对称

的三斜晶体结构, 其平面内的 a 轴和 b 轴为各向异

性主轴方向, a 方向和 b 方向的原子排布不同. 此

外, 仔细比较图 7(e), (f), 会发现 ReSe2 的层数不

同, 在同一实验配置下, 测到的 RDS信号强弱也

不同. 究其原因, 一方面, 层数的改变引起了测试

过程中的反射率的改变, 从而直接影响所探测到的

反射信号; 另一方面, 不同层数的 ReSe2 其层间相

互作用的强弱不同, 层间作用有可能会引起不同层

的光学各向异性的差异.

从图 7(e), (f)可以看出, 偏振调制扫描光学显

微镜方法可以用来表征层状二维材料的光学各向

异性, 即使是对于单层的二维材料来说, 其各向异

性依旧可以通过偏振调制扫描光学显微镜来研究.

并且随着各向异性二维材料的层数变化, 其光学各

向异性的强度也在发生明显变化, 通过我们搭建的

偏振调制扫描光学显微镜系统可以监控层数变化

引起的各向异性强度的变化. 这为研究二维材料的

光学各向异性和对称性随层数的变化特征提供了

新的有力工具和手段. 

4   结　论

针对传统的 RDS技术光斑较大, 精度较低的

问题, 结合激光扫描光谱和 RDS技术, 搭建了一

套偏振调制扫描光学显微镜系统. 通过对于两种典

型的层状二维材料MoS2 和 ReSe2 进行研究, 发现

偏振调制扫描光学显微镜系统不仅可以用来表征

二维材料的层数变化, 而且对于层数差异引入的光

学各向异性也非常敏感, 该装置为非接触研究低维

层状材料的光学各向异性提供了一种高效的技术

解决方案. 同时如果结合二维材料异质结制备转移

台和超连续白光光谱, 我们搭建的偏振调制扫描光

学显微镜系统有望能够表征二维异质结中层间激

子引入的平面光学各向异性, 为异质结光学性质的

研究提供新的解决方法.
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Abstract

Since the discovery of monolayer graphene, the novel physical properties of two-dimensional (2D) materials,

particularly  those  with  fewer  layers  that  often  exhibit  unique  properties  different  from  bulk  materials,  have

received significant attention. Therefore, accurately determining the layer number or obtaining the microscopic

surface  morphology  is  crucial  in  the  laboratory  fabrication  and  during  device  manufacturing.  However,

traditional  detection methods  have numerous  drawbacks.  There  is  an urgent  need for  a  convenient,  accurate,

and  non-destructive  scientific  method  to  characterize  the  layer  number  and  surface  microstructure  of  2D

materials.  By  combining  the  experimental  setup  of  laser  scanning  photocurrent  spectroscopy,  we  develop  a

polarization-modulated scanning optical microscope based on the principle of reflectance difference spectroscopy.

By monitoring the reflectivity of the samples, we can observe changes in the reflection signal strength of MoS2
with different layer numbers. The intensity of the reflectance differential spectral signal reflects changes in the

layer count within the sample. We can characterize the changes in the number of layers of 2D materials in a

non-contact  manner  by  using  polarization-modulated  scanning  optical  microscopy.  Through  the  study  of  the

reflectance  differential  spectra  of  two  typical  2D  layered  materials,  MoS2  and  ReSe2,  we  find  that  our

polarization-modulated scanning  optical  microscope  system is  also  more  sensitive  to  the  characteristics  of  the

stacking  anisotropy  of  the  2D  materials  than  the  conventional  reflection  microscope.  This  indicates  that  our

research contributes to a better understanding of the layer number characteristics and anisotropic properties of

layered 2D materials. Furthermore, our research also provides a non-contact optical method to characterize the

number of layers and optical anisotropy of two-dimensional layered material.
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