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S1 低温(77 K)下本征1—4层MoS2的共振拉曼光谱

在77 K低温条件下, 尽管热展宽效应受到抑制, 光谱分辨率有所提高, 但对少层MoS2 中所有Davydov
组分实现同步观测仍存在根本性限制。实验结果表明, 即使在77 K下, 本征少层MoS2样品中也仅能分辨出

部分Davydov组分：2LM仅显示 1个组分, 3—4LM中也仅可识别 2个组分 (图S1 ), 未实现与层数相匹配的
全组分观测。这一现象主要源于两方面原因：其一, 低温并不能彻底抑制能带填充效应 (BFE)[1], 材料内部
仍缺乏高效的载流子散射与耗散通道, 导致BFE对共振拉曼过程的抑制作用依然显著；其二, 低温无法改变
材料固有的点群对称性, 因此那些仅具有红外活性的拉曼禁戒模式仍然无法被激活。以上结果表明, 仅依靠
低温技术难以实现Davydov组分的完整同步解析, 进一步凸显了本研究采用石墨烯异质结策略, 通过引入
界面耦合以提供非辐射弛豫通道并打破对称性限制, 在实现室温下全组分探测方面的必要性。

图 S1 低温 (77K)下本征 1—4L MoS2的共振拉曼光谱

Fig. S1. Resonance Raman spectra of intrinsic 1–4L MoS2 at low temperature (77 K).
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S2 双层MoS2/石墨烯异质结中的界面耦合与拉曼增强效应

我们测量了本征双层 MoS2 (2LM) 及 2LM与不同层数石墨烯 (1—4LG)构成的异质结在 2.54 eV激
光激发下的低波数拉曼光谱. 如图 S2 (a)所示, 与本征 2LM 中的呼吸模 (LB2,1 ∼ 40.7 cm−1) 相比,
2LM/1LG异质结中可观测到峰位略低于其的呼吸模LBN,N−1. 随石墨烯薄片层数的增加, 该呼吸模
LBN,N−1峰位的变化更加显著. 尤为重要的是, 在 2LM/4LG异质结光谱中除呼吸模LBN,N−1模之外, 还
在位于 ∼ 43.4 cm−1处清晰观察到一个新的呼吸振动模式LBN,N−2, 该新呼吸模的出现是界面强耦合的直
接证据 [2]。图S2 (b)为1.96 eV 激光激发下, 2LM/1—4LG异质结中一阶A模 (∼ 405 cm−1) 的共振拉曼光
谱. 结果表明, 尽管低频拉曼响应存在差异, 但单层至四层石墨烯薄片在通过电荷转移提供非辐射弛豫通道
从而增强A模拉曼信号方面效果相当.

图 S2 双层MoS2/石墨烯异质结的层间耦合与拉曼增强 (a)本征 2LM 及 2LM/1—4LG的低波
数拉曼光谱；(b)2LM/1–4LG异质结中A模共振拉曼光谱)
Fig. S2. Interlayer coupling and Raman enhancement in 2L MoS2/Gr heterostructures
(a) Low-frequency Raman spectra of intrinsic 2LM and 2LM/1–4LG; (b) Resonance Raman
spectra of the A-mode in 2LM/1—4LG.
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