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实验试剂与仪器

本实验所用二硒化钨体材料采用安庆美晶公司提供的二硒化钨单晶，反应所用试剂硫酸铵及浓硫

酸等均由西陇化工生产，衬底硅片购自合肥科晶公司。

光学图像采集用的是日本 Keyence公司生产的 VK-X200激光扫描共聚焦显微镜。拉曼以及光致

发光图谱表征测试用的是 Horiba公司生产的 JobinYvon拉曼光谱仪，激发光为 532 nm波长的的激发

光，光栅为 1800gr/mm（拉曼测试）和 300gr/mm（光致发光测试），数值孔径为 NA=0.95的 100×物
镜，孔值（Hole）为 100，激光强度为 0.5 mW，聚焦激光光斑的大小约为 1 μm，测试时间设定为 20
s循环 3次得到一幅光谱图，为了准确判断反应前后的谱图变化，反应前后的测试条件及参数需完全

保持一致。（需要注意的是，由于反应后光致发光效率会显著增强或者减弱，为了与反应前的样品光致

发光效率进行清晰对比，会适当调节激发光的激发强度）反应釜使用的是 25mL的小型不锈钢反应釜。

反应前单层二硒化钨样品的层数确认

从机械剥离得到的WSe2样品的光学图(图 S1(a))中可清晰地观察到四个光学衬度不同的区域，由

此光学图我们只能通过与基底颜色越相近层数越薄判断出来样品的大概厚薄程度，无法准确得到样品

的层数信息。为了准确得到单层样品，我们进一步对制得的样品进行了光致发光(图 S1b)以及拉曼(图
S1c)表征。已有的研究结果表明，单层WSe2只有直接带隙峰（约 1.65 eV处的 A激子峰），没有间接带

隙峰，且随着层数的增加，间接带隙峰相对于 A激子峰的强度越大，由于电子跃迁所需的能量逐步降低，

总体峰位会逐步红移[1-3]。由此依据，从图 S1b中可以观察到，区域 1只有 A激子峰，而区域 2-4不仅

有 A激子峰还出现了间接带隙峰，且间接带隙峰的相对强度在逐渐增大，由此可判断出来样品区域 1
处为单层，区域 2-4处层数逐步增大。进一步地，也有大量的研究结果表明，在 310 cm-1处，单原子层

WSe2无拉曼峰，而其他层数的样品在此处均有拉曼峰，这也可以作为判别单层 WSe2的一个依据。由图

S1c所示，在 310 cm-1处，仅区域 1没有拉曼峰，其他区域都出现了拉曼峰，这是由于 B2g振动模式在非

单层时被激活[2-3]。故而样品区域 1处为单层的信息通过光致发光和拉曼光谱得到了双重验证确认。
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图 S1 (a) WSe2样品光学图像；(b) WSe2样品光致发光图谱；(c) WSe2样品拉曼光谱图

Fig.S1 (a) Optical images of WSe2 with different thickness. (b) Raman spectra of WSe2 (the inset is the
enlarged spectrum of the area 4 as shown in Fig. S1a) (c) PL spectra of WSe2

二硒化钨体材料与硫酸铵溶液在不同温度条件下反应前后的光致发光光谱

图 S2 WSe2体材料(黑实线)在 140 oC (红实线)及 160 oC (蓝实线)温度下与硫酸铵反应后的 PL光谱

Fig.S2 The PL spectra of bulk WSe2 (black curve), and the (NH4)2SO4 treated bulk WSe2 at 140 oC (red curve)
and 160 oC (blue curve), respectively

对单层二硒化钨电荷掺杂可回复调控的具体步骤

（1）硅片从购买到切割等过程其表面会附着一些污染物，为了实验的准确高效性需要对硅片进行

清洗。取一个比较小的培养皿（可以装下 1 cm×1 cm的硅片即可），里面放入 1 cm×1 cm的硅片，并

倒入适量丙酮（没过硅片表面一些即可），然后在超声机中超声 5分钟，接下来依次用乙醇和超纯水分

别各超声 3分钟，洁净后的硅片用氮气吹干并放入真空干燥箱中待表面全干备用。

（2）本实验研究对象为单层二硒化钨，所以需要制备并寻找量少的单层的二硒化钨。将购买来的

二硒化钨单晶取大概 20mm2粘在实验用的白色胶带上，然后取新的胶带对贴，以对贴后胶带为原始胶

带，再取几个新的胶带分别与其对贴，最后将剥离得到的二硒化钨样品粘贴到附有 300nm厚的氧化硅

的硅片表面。由于二硒化钨层与层之间的范德华力十分微弱，故而在多次对贴的过程中可以通过外部

机械力将其层与层分离开来，这样就比较容易得到单层的二硒化钨样品。用玻璃刀轻轻在硅片背面做

标记，使得反应后依然可以在光学显微镜下找到反应前对应的样品。

（3）本实验反应用的反应釜为 25mL，故而先要选取一片可以装进反应釜并基本全覆盖其底层的

圆形薄玻璃片置于反应釜底层避免反应时样品与反应釜接触，然后将标记挑选好的附有单层二硒化钨

样品的硅片放入，接下来再倒入现配置好的质量分数为 40％的硫酸铵溶液，溶液倒入体积为反应釜体



Mater. Rep. B, 2019, Vol. 33, No. 6
DOI: 10.11896/cldb.19040141
http://www.mater-rep.com http://www.mr-int.net

 zhanda@xmu.edu.cn 3 / 3

积的 2/3，最后封闭好反应釜，放入烘箱中反应。反应时间根据实验要求，分别为 140 oC、150 oC及

160 oC，反应 6小时。反应后的样品需冲洗干净以备表征测试分析。

（4）取一个比较小的烧杯，将标记挑选好的附有单层二硒化钨样品的硅片放入，再用吸管吸取少

量 98%浓硫酸浸泡样品，浓硫酸没过样品表面即可，常温下浸泡 6小时。

（5）可回复调控时，用极限真空度为 6x10-2Pa的真空泵对在稳定 n型掺杂（与硫酸铵溶液在 140
oC下反应 6小时）后的WSe2样品抽真空 1小时；对在浓硫酸中浸泡过的样品进行超纯水清洗，将 p
型掺杂后的样品放入在盛有超纯水的烧杯中，静置 3分钟，重复 3次 （不可冲洗，防止样品被冲掉）。

（6）两步法掺杂即为先在硫酸铵溶液中反应（140 oC，6小时）再在浓硫酸中浸泡（6小时）。
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