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二硫化钼是一种层状的过渡金属硫族化合物半导体, 它在二维自旋电子学、谷电子学及光电子学领域有

很多的应用. 本综述以二硫化钼为代表, 系统介绍其单层、双层及转角双层的堆垛和能带结构; 介绍了转角双

层莫尔超晶格的制备方法、以及低温电学输运方面的实验进展, 例如超导和强关联现象; 分析了转角过渡金

属硫化物莫尔超晶格在优化接触和样品质量等方面存在的一些挑战, 并展望该领域未来的发展.
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1   引　言

二维层状过渡金属硫族化合物 (TMDs)由于

其原子级厚度和合适的半导体带宽成为当下研究

最热门的二维材料之一. TMDs的通用表达式为

MX2, M 代表过渡金属元素包括 Nb, Ta, Mo, W,

Re等; X 代表硫族元素包括 S, Se, Te等 [1]. 其中,

以 2H 相的 MoS2, MoSe2, WS2 和WSe2 四种半导

体材料的研究居多, 它们都在空气中具有很好的稳

定性 [2]. 同时, TMDs原子在层内通过强的化学键

结合, 在层间通过弱的范德瓦耳斯力组合起来, 因

此可通过机械剥离法得到单层样品. 除了机械剥离

法, 人们还可以用化学气相沉积 [3−5]、分子束外延 [6,7]

的方法获取大面积的单层样品, 甚至制备出高质量

的晶圆级单层二硫化钼 [8−10].

由于这些二维半导体材料的带隙分布非常广,

从近红外波段到可见光波段, 因此具有丰富的电学

和光学性能 [11]. 以二硫化钼为代表的单层 TMDs

中具有许多与电子自由度相关的独特性质. 单层的

二硫化钼作为一个直接带隙的半导体, 其导带和价

带的极值均位于六方布里渊区的 K 和–K 点, 因此

主要由 K 谷和–K 谷电子决定了它的电学和光学

性质 [12,13]. 单层 TMDs中一个最重要的性质是激

子的光学跃迁遵循与谷有关的选择定则 [14,15]: K 谷

的激子只和右旋极化光耦合, –K 谷只和左旋极化

光耦合, 因此材料的能谷信息可以和不同手性的光

对应起来, 从而实现谷赝自旋的量子调控 [16,17]. 不

同于单层的过渡金属硫族化合物, 双层及以上的

TMDs材料一般都是间接带隙半导体, 带隙大小随

着层数增加呈减小趋势, 导带的底部从 K 谷转移

到了 Q 谷, 价带顶从 K 谷转移到 G 谷 [18,19]. 一方面,

TMDs的载流子迁移率普遍比单层石墨烯低很多,

主要是和其抛物线型的能带结构 (较大的电子有效

质量)以及较大的带隙有关 [20]. 另一方面, TMDs

载流子很高的电子有效质量 [21−23] 和面内电荷的屏
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蔽降低 [24], 意味着其中电子相互作用会很强 [25], 因

此是研究复杂的量子多体相互作用的一个很好的

平台. 除了值得探究的输运性质以外, TMDs材料

特殊的能带结构使得它具有有趣的激子行为. 激子

作为固体中的一种元激发, 其状态与材料的电子能

带结构和外场作用有关. 光学实验证明了在单层

TMDs中存在与直接跃迁相关的激子, 而且由于存

在强大的库仑相互作用, 它们的激子束缚能高达几

百个毫电子伏特 [26,27]. 同时, 由于直接跃迁不需要

声子辅助, 单层 TMDs发光跃迁的概率很大, 可以

成为很强的发光中心. TMDs的荧光发射还容易受

到电场调控, 尤其是层间激子在空间电场的调控下

形成荧光峰位随电场移动的量子限制斯塔克效

应 [28]. 激子效应对半导体中光吸收、光学非线性作

用等物理过程具有重要影响. 在实际应用中, 基于

单层 TMDs的 p-n结可实现高效的电致发光 [29,30].

最近热门的“魔角石墨烯”推动了对转角 TMDs体

系的研究, 莫尔超晶格是能够调节电子的动能和势

能比, 为研究强关联物理现象提供了一个方便的平

台. TMDs转角体系中发现了关联绝缘态、超导、

相变与量子临界行为、量子反常霍尔效应等诸多有

趣的现象 [31−34], 涵盖了凝聚态物理中几个最热门

的方向. 同时, 由于简单的结构, TMDs莫尔超晶格

有望成为三角晶格上哈伯德模型的量子模拟器 [35].

综上所述, TMDs的这些独特性质可以让它们在场

效应晶体管、光电器件、电子自旋、低温强关联量

子现象等多方面大展身手. 本文主要综述了单双层

及转角双层二硫化钼中的新奇电子能带特性和有

关的实验进展.
 

2   单层二硫化钼

机械剥离的单层二硫化钼厚度约 0.65 nm, 晶

格类型为六角晶格 (2H 相), 晶格常数约 0.315 nm.

单层二硫化钼是由 S—Mo—S化学键组成的三明治

结构 [36], 如图 1(a) 所示. 2H 相的单层二硫化钼导

带底和价带顶位于 K 谷, 是一个直接带隙半导体 [37],

如图 1(b) 所示. 拉曼信号具有平面内振动的 E2g
峰以及平面外振动的 A1g 峰 [38]. 2H 相的单层二硫

化钼不存在空间反演对称性, 同时钼原子的 d轨道
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图 1    单层二硫化钼　(a) 2H 相原子结构示意图 [36]; (b) 准粒子自洽格林函数方法计算得到的能带结构 [37]; (c) 荧光谱 [42]; (d) 朗

道扇形图 [58]; (e) 谷霍尔效应示意图

Fig. 1. Single layer molybdenum disulfide: (a) Schematic diagram of atomic structure of 2H phase[36]; (b) energy band structure ob-

tained by quasiparticle self-consistent GW (QSGW) method  [37]; (c) photoluminescence spectra[42]; (d) Landau fan[58]; (e) schematic

of valley hall effect. 
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引入了很强的自旋-轨道耦合 (SOC), 并打破了动

量空间 G-K 连线上的自旋简并, 使得价带和导带

的 K 谷都出现不同自旋电子的能量劈裂 [39−41], 由

于存在时间反演对称性, K 谷和–K 谷电子自旋劈

裂的方向相反, 被称为自旋-能谷锁定. 价带中这一

自旋劈裂的现象更显著. 在实验上, 在单层二硫化

钼的荧光谱实验中看到的 1.85 eV和 2 eV附近很

强的荧光峰分别对应 K 谷不同自旋单态配对形成

的激子, 称为A和B激子[12,13,42], 如图 1(c) 所示. AB

激子的能量差约为 150 meV, 基本等于价带自旋

劈裂的能量, 在导带这一自旋极化的能量差只有几

个毫电子伏特 [43]. 自旋-轨道耦合效应导致了 K 谷

出现圆极化光选择定则, K 谷底部只存在上自旋的

空穴, 而–K 谷底部只存在下自旋的空穴, 称为自

旋谷锁定效应. 这一效应在二硫化钼的体块材料中

就消失了. 通过自旋谷锁定效应, 不同手性的光可

以选择性将载流子注入到对应的谷中, 因此单层二

硫化钼可以有效地进行光电信息传递.

1.0×

本征半导体材料的费米面位于禁带当中, 如果

对材料进行电子或空穴掺杂, 根据费米统计, 费米

面会向上或向下移动 [44]. 目前获得的二硫化钼材

料都是电子掺杂的半导体 [8,45−48], 理论计算表明单

层二硫化钼在导带的室温迁移率比较高并具有较

大的开关比, 而实际上二硫化钼的电学性质会被杂

质和周围的介电环境影响 [49], 影响了其内在的物

理性质. 2011年 Kis研究组 [50] 利用二氧化铪作为

顶栅介质, 测到单层二硫化钼的场效应迁移率能达

到 200 cm2·V–1·s–1. 次年通过改善工艺他们又将这

一结果提高到 1000 cm2·V–1·s–1[51], 基本上接近单

层二硫化钼的极限. 绝大部分课题组在二氧化硅上

测到的迁移率为 0.1—50 cm2·V–1·s–1[52,53], 在高介

电绝缘衬底上迁移率可提升至 15—60 m2·V–1·s–1[20].

由于金属和二硫化钼之间存在很大的接触电阻, 两

端法的电学测量低估了实际的沟道迁移率. 大部分

实验结果显示, 当二硫化钼沟道载流子浓度低于

 1013 cm–2 时, 四端测量结果依然体现非金属特

性 [54,55]. 造成这一结果的主要原因是存在于样品中

的散射中心和无序杂质 [20], 这些散射和无序态可

能源于晶格缺陷、电荷杂质、衬底吸附等. 将样品

封装在六方氮化硼衬底中会降低衬底的散射, 提高

样品的迁移率, 成为当前研究二维半导体材料输运

特性最有效的方法之一. 如何将二硫化钼封装在六

方氮化硼内的同时并做好低温下的接触是一个困

难的问题. 2015年哥伦比亚大学的 Hone课题组 [56]

采用石墨烯作为二硫化钼的接触电极, 在低温下实

现了欧姆接触, 他们在六层二硫化钼中测到的霍尔

迁移率高达 34000 cm2·V–1·s–1; 在 2019年, 香港科

技大学的王宁课题组 [57] 采用了选择性刻蚀六方氮

化硼再蒸钛/金的办法, 在双层二硫化钼中测出的

场效应迁移率高达 24000 cm2·V–1·s–1; 2018年, 苏

黎世联邦理工学院的 Ensslin课题组 [58] 采用了金

做单层二硫化钼的范德瓦耳斯接触, 得到的二硫化

钼量子迁移率高达 5000 cm2·V–1·s–1. 这些研究为

解决单层二硫化钼的接触问题提供了一些思路.

自由运动的电子在磁场中会分立成不同的能

级 [25,59], 形成朗道能级的最低磁场和电子的迁移率

直接相关. 在垂直磁场下, 单层二硫化钼导带底的

电子会形成朗道能级, 纵向电导呈现舒布尼科夫-

德哈斯 (SdH)振荡, 人们对振荡进行变温测试, 并

拟合了载流子的有效质量约为 0.7个电子质量 [60].

SdH振荡的信号和样品的迁移率紧密相关 [23], 随

着器件加工工艺的提高, 在单层二硫化钼中观测

到 SdH振荡的最低磁场为 2 T. 在 1.7 K的测量温

度下, 单层二硫化钼形成简并度为 2的朗道能级,

对应于 K 谷和–K 谷电子的简并. 随着电子掺杂浓

度的提升, 朗道能级的斜率会有一个突变, 意味着

电子开始填充 K 谷和–K 谷自旋-轨道劈裂的上子

能带, 如图 1(d) 所示 [58]. 如果将测量温度降低至

mK量级, 电子间的关联作用会进一步增强, K 谷

与–K 谷的简并度被打破, 形成自旋和谷完全极化

的朗道能级, 简并度退化为 1. 如果改变载流子浓

度, 奇数和偶数的朗道能级相对强度会发生变化,

这一结果意味着二硫化钼轨道塞曼 g 因子随载流

子浓度而改变. 这些极低温的测量结果是由于单层

二硫化钼的电子强关联效应所引起的, 无法用单粒

子模型解释 [58]. 这些单层二硫化钼的磁输运研究

为我们展示了与谷、自旋有关的导带结构及其衍生

的丰富物理现象.

二硫化钼是实现除了自旋自由度和电荷自由

度之外保持谷自由度的重要材料. 单层二硫化钼不

具有空间反演对称性但保留了时间反演对称性, 其

能带在 K 谷和–K 谷具有相反的贝利曲率. 贝利曲

率可等效成为布里渊区的有效磁场. 如果在材料面

内施加一个电场, 不同谷的电子在电场中会感受到

相反的洛伦兹力, 这个力使得相同电性但位于不同

谷的电子在面内沿着垂直电场的方向朝相反的两

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 71, No. 12 (2022)    127306

127306-3

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


侧偏转, 如图 1(e) 所示. 这种和谷性质有关的霍尔

效应称为谷霍尔效应 [61−64]. 在实验上, 可以利用不

同极化的光, 使得不同谷的电子被选择性激发, 就

能探测到霍尔电压的信号. 对于自旋-谷锁定的材

料, 不同的谷携带的自旋信号相反, 谷霍尔效应伴

随着自旋霍尔效应的出现. 本质上来说, 这种霍尔

效应依赖于电子-空穴对的形成, 因此又被称为激

子霍尔效应, 该效应于 2017年被东京大学 Iwasa

教授团队 [65] 在实验上验证.

除了上文提到的一些特性, 单层二硫化钼还具

有很多有意思的性质, 例如: 第一类伊森超导性 [66],

应力可调的物性 [67], 缺陷可调的物性 [68] 等.
 

3   多层二硫化钼

层数是调控二维半导体材料的重要参数. 相比

单层二硫化钼, 多层二硫化钼的能带结构和物理特

性存在明显区别.
 

3.1    双层二硫化钼

本征双层二硫化钼由 2个单层二硫化钼通过

旋转 180°堆垛而成, 如图 2(a) 所示. 双层二硫化

钼保留了空间反演对称性, 因此轨道的贝利曲率变

为零, 光的圆极化效应、谷霍尔效应会消失. 但由

于垂直电场可以打破双层二硫化钼的空间反演对

称性, 因此双层二硫化钼的一个重要特性就是能带

特性受电场调控 [69−71]. 类似的例子还有双层石墨

烯在垂直电场的作用下会打开一个带隙. 相比于单

层二硫化钼谷电子不能轻易被调控, 双层二硫化钼

具有反演对称性, 谷相关的贝利曲率均可被垂直电

场调控 [70], 提高了可操作性. 在实验上, 双层二硫

化钼受栅压调控的谷霍尔效应证实了这一点 [72],

如图 2(c) 所示.

双层二硫化钼除了对称性的改变, 另一个重要

的特性是能带结构由直接跃迁转变为间接跃迁. 二

硫化钼 K 谷空穴的轨道同时有钼原子和硫原子的

贡献 , 层间耦合作用强 , 价带顶从 K 谷转变为

G 谷. 而 K 谷电子的轨道贡献主要来自中间的钼

原子, 层间耦合会比较弱, 普遍认为双层二硫化钼

的导带底仍然是 K 谷. 但是一部分理论计算结果

表明双层二硫化钼的导带底位于非对称的 Q 点 [18].

2018年人们通过探测光学激子验证了双层二硫化

钼的导带底位于 K 点而非 Q 点 [73]. 如图 2(b)所示

是利用准粒子自洽格林函数方法计算得到的本征
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图 2    双层二硫化钼的能带结构与物性　(a) 本征双层二硫化钼的原子结构示意图; (b) 准粒子自洽格林函数方法计算得到的能

带结构图 [37]; (c) 电场可调的谷霍尔效应 [72]; (d) 转角双层二硫化钼中的莫尔超晶格结构 [88]; (e) 2.65°转角的双层二硫化钼的价带

能带结构 [88]; (f) 非平庸的拓扑子能带 [100]

Fig. 2. Bilayer molybdenum disulfide’s band structure and physical properties: (a) Atomic structure of natural double-layer molyb-

denum disulfide;  (b)  QSGW  calculated  band  structure[37];  (c)  electric  field  tunable  valley  Hall  effect[72];  (d)  moiré  superlattice  in

twisted bilayer molybdenum disulfide[88]; (e) valence band structure of twisted bilayer molybdenum disulfide with 2.65°[88]; (f) non-

trivial topological flat bands[100]. 
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双层二硫化钼能带结构 [37].

双层二硫化钼中导带的载流子有效质量很大,

存在非常规的多体相互作用效应. 2019年, 香港科

技大学的王宁课题组 [57] 发现双层二硫化钼的谷磁

化率与载流子浓度有关, 塞曼 g 因子的变化是 12—

23.6; 在同一时间, 瑞士的 Ensslin课题组 [74] 发现

双层二硫化钼的导带底是由两个弱耦合的单层

K 谷电子所组成的, 这和上面提到的光学实验结果

一致 . 这些实验结果为进一步测量相关的双层

TMDs材料以及转角双层 TMDs材料提供了参考. 

3.2    1T相二硫化钼

二硫化钼除了常见的 2H 相之外, 还具有 3R

相、1T 相和 1T' 相等结构 [75−78]. 1T 相和 2H 相的

区别在于它们的层内晶格结构不同, 并导致能带结

构有明显区别. 1T 相的二硫化钼晶格是八面体结

构, 其顶点的 6个 S原子与Mo原子的连线互相垂

直, 类似于直角坐标轴. 从输运表现来看 2H 相呈

现半导体性, 1T 相呈现金属性. 利用这个特性, 使用

1T 相二硫化钼作为金属电极和 2H 相二硫化钼之间

的接触可将接触电阻降低至 200—300 W·µm[79,80].

在低温输运测量中, 较大的接触电阻会影响很多信

号的探测, 目前无法得知这种不同相之间的接触在

低温下是否存在明显的肖特基势垒, 因此需要更多

的实验去验证. 如果可行, 这会是二硫化钼等 TMDs

材料低温输运方向的重大突破. 除了用作接触材

料, 人们发现少层的 1T 相二硫化钼本身存在超

导、铁电等有趣的物理特性 [81,82]. 

3.3    转角双层二硫化钼

“魔角石墨烯”的出现推动了人们对二维莫尔

超晶格的研究 [83−87]. 层间夹角可以调控层间耦合

作用, 改变能带结构. 除了石墨烯, 人们也在寻找

其他二维材料来研究转角带来的丰富物理现象, 这

其中就包括 TMDs材料.

单层二硫化钼由钼原子和硫原子组成, 从结构

上来看, 转角双层二硫化钼的堆垛方式比转角双层

石墨烯更丰富 [89]. 当转角接近 0°(又称为 R堆垛),

晶格结构会出现几种高对称的堆垛中心: 1) AA堆

垛 (上层 Mo原子对应下层 Mo原子, 上层 S原子

对应下层 S原子); 2) AA' 堆垛 (上层 Mo原子对

应下层 S原子, 上层 S原子对应下层的晶格空位).

当转角接近 60°(又称为 H堆垛), 新的高对称中心

包括: 1) AB堆垛 (上层Mo原子对应下层 S原子,

上层 S原子对应下层Mo原子); 2) A' B堆垛 (上层

Mo原子对应下层 Mo原子, 上层 S原子对应下层

的晶格空位); 3) AB' 堆垛 (上层 S原子对应下层 S

原子, 上层Mo原子对应下层的晶格空位), 如图 2(d)

所示 [88]. 改变转角的大小会影响这些高对称中心

的大小和相对位置以及层间距离, 因此可以调控层

间耦合、手性光学及电学性质等 [90,91]. 当转角较小

时, 电子态会局域地分布在一些高对称中心, 在布

里渊区形成动量非常小的能带, 形象地称之为“平

带”[92,93]. 理论上预言在一定转角范围, 转角双层二

硫化钼的价带会形成一系列的平带 [88,94,95], 如图 2(e)

所示. 由于单层二硫化钼的价带具有很强的自旋-

轨道耦合, 不同自旋的电子能量发生劈裂, 因此价

带顶只会引入其中一种自旋的电子, 理论预测在合

适的位移电场下莫尔平带可能会呈现陈绝缘体态、

量子自旋霍尔态等 [96,97]. 因为二硫化钼的导带自

旋-轨道相互作用很弱, 有可能会导致上下自旋的

莫尔平带交错在一起, 与转角双层石墨烯一样保持

电子的四重简并度. 但是实验发现二硫化钼的导带

电子具有很强的关联作用 [98,99], 这种强关联效应可

能会打破谷和自旋的锁定效应, 导致不同自旋电子

填充顺序的改变. 理论预言在同质莫尔超晶格的导

带中同样可以诱发非平凡拓扑能带 [100], 如图 2(f)

所示. 同时, 由于 4条子平带交错在一起, 会出现

1条子平带填充完全而另 1条子能带部分填充的

情况, 这对应局域电子和巡游电子的耦合, 可能会

实现近藤晶格模型中的基本要素 [101].
 

4   转角过渡金属硫族化合物的挑战
和展望

目前对转角二硫化钼的研究主要集中在晶格

结构和层间耦合的变化 [102−107], 虽然人们可以转移

制备相应的转角器件 [108], 但是器件质量有待提高,

相关的低温输运实验进展也有待发掘. 实验上对二

硫化钼导带的平带特性的报道较少, 电输运实验匮

乏, 最需要克服的问题是如何制备高质量的器件和

保持良好的低温接触. 为了研究转角在输运上的影

响, 需要精确控制层与层之间的转角, 将误差降低

到 0.1°以内, 保持不同区域的角度均匀性. 同时还

要在转移的过程中降低层与层之间的污染和气泡.
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石墨烯和二硫化钼的直边对应于锯齿型/扶手

椅型边界, 利用荧光或者二次谐波技术可以确定具

体是哪一种边界, 然后通过将两层材料的直边错开

到设定的角度来制备转角体系 [108]. 该方法不仅适

用于同质结, 还适用于异质结的制备, 辅助一些高

分辨的光学设备, 能达到对角度的精确控制. 另一

种较简单的技术是将单晶材料一分为二, 再依次捡

起堆垛成想要的角度, 特别适合制备同质结, 例如:

转角石墨烯 [109], 如图 3(a)—(h) 所示; 转角二硫化

钼 [108], 如图 3(i), (j) 所示. 这种方法能保证二维材

料的界面干净, 也是制备同质结莫尔超晶格最主要

的方式, 但是无法制备异质结. 除了上面提到的转

移法, 还能通过生长法直接制备出转角双层的TMDs

材料 [105]. 这种方法效率高, 能保证样品界面无任何

气泡和残胶, 但是对于生长条件要求高, 目前无法

得到任意转角的样品. 其他的方法例如利用二维材

料界面的超润滑性来实现两层之间的滑动 [110], 优

点是精度高, 缺点是效率较低.

在带隙更小的其他过渡金属硫族化合物中更

容易实现转角带来的平带和关联效应: 哥伦比亚大

学的 Dean课题组 [31,32] 在 4°—5° 转角双层二硒化

钨的价带观测到电场可调的关联绝缘态, 并在关联

态的旁边出现了电阻为零的现象; 2020年香港科

技大学的王宁课题组 [111] 在双层堆双层的转角二硒

化钨的价带中看到类似超导的转变; 2021年康奈

尔大学的 Mak课题组 [33] 在 MoTe2/WSe2 莫尔超

晶格中观测到价带填充在 1和 2处的金属绝缘体

转变. 他们还在 AB堆垛的 MoTe2/WSe2 莫尔超

晶格中观测到量子反常霍尔效应, 实现了从莫特绝

缘体到量子反常霍尔绝缘体的拓扑相变 [34]. 这些
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图 3    精准制备不同转角的多层同质结　(a), (e)“捡起堆叠”法示意图, 红色框表示半球形基板的放大视图 [109]; (b)—(d) 示意图

过程和 (f)—(h) 相应步骤的光学结果, (b) 和 (f) 表示基板和底部单层石墨烯的部分接触 [109]; (i) 利用聚二甲基硅氧烷 (PDMS)

作为媒介 , 将分割好的定向单层二硫化钼堆叠成所需转角 [108]; (j) 在沉积 300 nm二氧化硅的硅衬底上 , 具有精确控制的转角多

层MoS2 薄膜 [108]

Fig. 3. Twist angle engineering of multilayer homostructures. (a), (e) Schematic of layer pick-up. The red box represents a zoom-in

view of the hemispherical handle substrate[109]. (b)–(d) Schematics and (f)–(h) corresponding optical micrographs of successive stack-

ing steps. Panels (b) and (f) illustrate a partial contact of the handle with the bottom graphene[109]. (i) The water-assisted transfer

process. Polydimethylsiloxane (PDMS) are used as transfer medium[108]. (j) Image of multilayer MoS2 films with precise-controlled

twist angles on Si substrates with 300 nm SiO2[108]. 
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异质结莫尔超晶格的价带电子态分布可以用二维

Hubbard理论模型来描述 [112,113], 这种模型可以用

来解释高温超导、磁性绝缘体及复杂量子多体作用

等多种现象. Shan和 Mak课题组 [113] 利用 WS2/

WSe2 莫尔超晶格从实验上模拟了这一理论.

除了超导和关联绝缘态等, 研究 TMDs转角

体系中的磁相互作用尤其是半填充处的磁相互作用

对揭示体系的内在本质具有重要意义. 铜氧化合物

超导体中存在电阻随温度线性变化以及电阻随磁

场线性变化的关系 [114], 转角双层WSe2 半填充附

近的金属相中存在类似的行为 [32]. 在WSe2/WS2 半

填充处, 谷 g 因子高达 270[113], 远超过单层 TMDs

的谷 g 因子, 意味着莫尔平带增强了电子间相互作

用. 通过光学与电输运实验证明, WSe2/WS2 半填

充是具有 Curie-Weiss行为的反铁磁态. AA堆垛

的WSe2/MoTe2 异质结中的莫特绝缘态对平行磁

场没有任何响应, 说明体系存在很强的 Ising自旋-

轨道相互作用 [33]. 在 AB堆垛的 WSe2/MoTe2 异

质结中通过平行磁场的响应和非局域测量证明在

全填充处存在一个随电场变化的量子谷-自旋霍尔

绝缘体 [34]. TMDs莫尔超晶格的磁输运是既丰富

又十分复杂的现象, 受到电子相互作用、塞曼能变

化及不同散射机制的影响.

许多强关联的现象需要样品保持低载流子浓

度, 在电输运测量中接触依然是最重要的问题. 为

了解决这个问题, 许多课题组采用非输运的方法来

探测这个体系中的强关联物理现象, 例如利用扫描

隧道显微镜直接观测电子态和态密度, 或者采用光

学测量中的反射谱、光学探测电阻、微分电容、微

波阻抗等探测手段 [115−119]. 很多实验显示当电荷有
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图 4    转角双层二硫化钼中可能存在的强关联现象　(a) 关联绝缘态, 红线代表莫特绝缘态; 蓝色区域代表电荷局域态与费米液

体共存的状态, 称为轨道选择性莫特态; 黑色虚线内代表近藤晶格模型 [101]; (b) 整数填充附近的超导相变; (c)量子反常霍尔效应;

(d) 魏格纳晶格态, 图 (d)表示了 2/3电子填充态 [123]; (e) 量子临界行为, 红色和蓝色区域表示电阻随温度的依赖关系, 其中 a ≠ b

Fig. 4. Strong correlation phenomenon predicted in twisted bilayer MoS2. (a) Schematic phase diagram. A charge localized state of

one species can coexist with a Fermi liquid state of the other, which is known as the orbitally selective Mott (OSM) state. Inside the

region marked by the dashed black line the essential ingredients of a Kondo lattice model are realized. The red lines indicate correl-

ated insulating states[101]. (b) Superconductivity in the doped Mott insulator. (c) Quantum anomalous Hall effect. (d) Wigner Crys-

tal state. The figure shows representative 2/3 electron filling[123]. (e) Quantum critical behaviors in which a≠b. The blue and red
regions indicate the resistance dependence on temperature. 
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序填充到 TMDs的莫尔超晶格时, 体系就会出现

关联的绝缘态, 其中在整数填充处称为莫特绝缘

态, 在分数电荷填充处称为广义的维格纳晶格 [117].

Wang课题组 [118] 利用扫描隧穿显微镜 (STM) 的

dI/dV 谱直接观测到 1/3, 1/2, 2/3, 1等电荷填充

态. 值得注意的是魏格纳晶格相的电输运信号在这

个体系之前只在非常干净的GaAs/AlGaAs体系 [120]

和石墨烯体系 [121] 中观测到, 同时还需要在极低温

的条件测量 [122]. 目前在 TMDs莫尔超晶格体系的

电输运工作并未发现维格纳晶格, 这可能和样品在

大尺度下的角度不均匀以及样品中存在一些杂质

态有关. 对于整数填充, 电输运测量信号相对可靠

一些. Mak课题组 [119] 利用电容测量的办法观测到

在WS2/MoSe2 异质结的导带底部存在 4条哈伯德

子能带, 带宽随着能量增加而增加. 在第 1条子能

带中, 当电荷填充到 1/3, 1/2, 2/3时又会出现魏

格纳晶格, 在这些子能带中还存在 4/3, 5/3等分数

填充态. Shan课题组 [117] 巧妙地利用WSe2 的 A激

子 1s, 2s和 3s反射谱对临近样品绝缘性进行感应.

WSe2 的 2s反射谱可探测WS2/WSe2 异质莫尔超

晶格中非常丰富的关联绝缘态以及分数填充态.

通过目前的实验结果, 并结合二硫化钼导带独

特的能带结构, 我们在图 4中概括了转角双层二硫

化钼中可能出现的强关联效应. 图 4(a)展示了在

很宽填充范围内稳定存在的轨道选择性莫特绝缘

态. 其中一个子能带处于电子束缚的莫特态, 而另

一个子能带保持了电子密度可变的巡游状态, 因此

有效实现了近藤晶格模型的基本成分; 图 4(b)为

处于临界温度以下, 半填充附近可能出现超导转

变, 体系的电阻迅速降至零; 图 4(c)展示了转角二

硫化钼中可能存在由于非平庸的拓扑能带所导致

的量子反常霍尔态, 在零磁场下横向霍尔电阻呈现

量子化, h/e2 (～25812.8 W); 图 4(d)为广义维格

纳晶体. 当电子掺杂达到 1/3, 2/3等非整数填充

时, 会自发形成周期性的点阵, 或者说电荷密度波;

图 4(e)为量子临界行为的示意图. 在整数填充所导

致的莫特绝缘态附近, 通过调控掺杂或者位移电场

观测到电阻的标度崩塌, 支持量子临界性的存在,

与二维连续莫特跃变的普遍临界理论是一致的. 

5   总　结

单层二硫化钼具有很新奇的电学性质包括带

边载流子的谷赝自旋, 谷相关贝利曲率, 强自旋-轨

道耦合导致的自旋谷锁定效应, 强库仑相互作用

等. 虽然二硫化钼的晶格结构复杂, 但是其输运和

光学性质主要由带边的 K 谷来决定, 是一个相对

简单的有质量的费米子模型. 双层二硫化钼的性质

很容易受到电场调控, 可以用来调控自旋和谷电子

学并实现一些应用. 二硫化钼具备较大的载流子有

效质量和强电子相互作用, 具备成为强关联体系的

要素. 通过构建合适的莫尔超晶格结构, 人们在输

运上可以看到例如超导、关联绝缘态、铁磁态等有

意思的物理现象. 最近两年这一领域的研究刚热门

起来, 无论是理论还有实验均不完善, 意味着我们

有很多机会去探索新的基础物理现象以及潜在的

应用.

随着对二硫化钼内在输运物理的理解, 制备出

的器件迁移率越来越高, 工艺经验不断积累, 包括

保持干净的接触界面、功函数匹配、六方氮化硼封

装、石墨烯接触等. 但是在满足强关联物理所需的

较低掺杂浓度范围内, 目前的器件接触还有待提

高. 最近报道称利用铋金属作为二硫化钼的接触电

极会达到零肖特基势垒 [124], 这对二硫化钼的低温

电输运研究提供了一个可行的方案. 但是如何兼容

目前的诸多工艺并提高样品与器件的质量依然存

在挑战 [125], 仍需多个领域的学者共同努力. 可以预

见, 二硫化钼的研究和应用依然是一个未来活跃的

领域.
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Abstract

Molybdenum disulfide is a layered transition metal chalcogenide semiconductor. It has many applications in

the fields of two-dimensional spintronics, valleytronics and optoelectronics. In this review, molybdenum disulfide

is taken as a representative to systematically introduce the energy band structures of single layer, bilayer and

twisted  bilayer  molybdenum  disulfide,  as  well  as  the  latest  experimental  progress  of  its  realization  and  low-

temperature  electrical  transport,  such  as  superconductivity  and  strong  correlation  phenomenon.  Finally,  two-

dimensional  transition  metal  chalcogenide  moiré  superlattice’ s  challenges  in  optimizing  contact  and  sample

quality are analyzed and the future development of this field is also presented.
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