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摘要 二维半导体具有独特的二维材料属性、新奇的谷电子能带结构和丰富的调控自由度,为凝聚态物理、光学等

领域的研究带来了机遇。然而,这些研究依然存在许多根本问题,例如光的利用效率低、量子特性易受环境扰动

等。将二维半导体和精密微纳光腔进行耦合不仅为这些问题的解决提供了合适的方案,还展现了前所未有的新颖

光学效应,从而为二维半导体的基础物理研究和光电应用开拓了新的研究方向。对近10年来微纳光腔中二维半

导体中的光与物质耦合的研究进展进行梳理,重点讨论了二维半导体的光学特性,以及二维半导体与微纳光腔的

不同耦合区域的研究进展、调控机制及其在纳米激光光源、谷电子学、量子光学等方面的潜在应用,并对未来的发

展方向和机遇进行展望。
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Abstract Two
 

dimensional
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semiconductors
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material
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electron
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and
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1 引  言

当光被限制在一个密闭盒子里的时候,很多现

象不能仅通过光的经典电磁理论来解释,往往还需

要结合光腔量子电动力学(CQED)[1]。这里,可以

限制光的密闭盒子就是光腔,而这种限制作用一般

都是由光的波动属性导致的。最直观的光腔就是在

一个光腔的边界上构建光的反射镜面,从而使光只

能被束缚在有限的空间内。根据具体的边界条件和

光波的干涉作用,光腔能形成光波的谐振模式(即腔

模),从而对特定波长的光波具有特别强的限制作

用。当光腔中活性发光介质的辐射波长和腔模谐振

波长形成共振时,腔系统中可以发生CQED所描述

的光与物质的耦合现象,这会带来很多经典电磁理

论以外的新奇光物理[1]。
CQED最开始的目的是通过对光腔模和原子耦

合的量子化描述来构建相应的物理模型[1]。当原子

作为活性发光介质的时候,它们的量子特征是明确

且清晰的,受到其他环境因素引起的物理扰动较少,
所以基于原子光腔体系的CQED物理模型对其他

的光腔系统也都具有重要的参照性[1-3]。在这些新

兴的光腔体系中,随着半导体材料科学和微纳加工

技术的发展,半导体光腔的研究受到众多研究学者

的关注[3-7],CQED也从最初的原子光腔体系逐渐拓

展到半导体光腔体系。在CQED物理模型的框架

下,利用半导体光腔还可实现对具体材料属性、微观

粒子(例如掺杂载流子和声子等)和介质环境的调控

作用,这进一步丰富了基础物理研究内容[3-7]。另

外,半导体微纳加工的工业技术也可以和这些光腔

系统紧密结合起来,使半导体光腔系统的实际工业

应用成为可能。
二维半导体光腔中光与物质的耦合拓展了半导

体光腔体系研究。传统的半导体光腔体系在过去的

二三十年里也获得了长足的发展,展示出了丰富的

物理内涵和广阔的应用前景[3-7]。近10年来,二维

半导体又在这些传统体系的基础上带来了一些新奇

的调控自由度和前所未有的物理特性[8-11]。基于上

述原因,本文将主要总结近年来二维半导体用于光

与物质的耦合方面的研究进展。

2 二维半导体的光学特性

二维材料是由少数几个原子层乃至单个原子层

的层状材料组成的[12]。这些层状材料的层内原子

通过很强的化学键结合,层间原子则通过较弱的范

德瓦耳斯力结合[12]。由于层间的弱相互作用,这些

层状材料可以通过机械剥离块体或者化学气相沉积

(CVD)形成大面积的二维材料[13-16]。同样,其层间

的弱相互作用的缺失也改变了电子能带以及相关的

光电性质[12,16-17]。

2.1 单层二维半导体

二维半导体的发现离不开研究人员早期对单层

石墨烯的研究。通过机械剥离首次发现的单层石墨

烯带来了二维材料研究的全面发展[18-19]。和块体石

墨不同,石墨烯的六边形布里渊区形成特殊的狄拉

克锥的电子能带,从而展示出了从未有过的电子输

运和光电特性[20-22]。这个突破性的发现也使英国的

两 位 物 理 学 家 Andre
 

Geim 和 Konstantin
 

Novoselov被授予2010年诺贝尔物理学奖[23-24]。
同一年,和石墨烯具有类似的蜂窝晶格和层状结构

的二维半导体也被发现[12,25-26]。这些二维半导体以

层状过渡金属二硫化物(TMD)为典型,往往具有

MX2 的化学式,其中过渡金属M 的代表有钼(Mo)
和钨(W),硫族元素X 的代表有硫(S)、硒(Se)和碲

(Te)[13,16-17],如图1(a)所示。根据类似的方法,单
层TMD 通 常 经 过 机 械 剥 离 块 体 或 者 CVD 制

成[13,15,27-31]。同样由于层间弱 相 互 作 用 的 缺 失,

TMD半导体的电子能带会由块体的间接带隙变成

单层的直接带隙,从而使得电子在带隙间的跃迁效

率提升了4个数量级以上[25-26,32]。同时由于特殊的

谷能带结构和空间反演对称性破缺,二维半导体

TMD展 现 出 了 前 所 未 有 的 光 学 特 性 和 研 究 前

景[9,33-35]。
二维半导体的光学特性[13,36-38]主要体现在激子

物理特性和非线性光学响应两方面。激子一般是激

发态的电子空穴对通过库仑力束缚在一起的复合粒

子。由于单原子层的量子束缚作用,二维激子的束

缚能 达 到 500
 

meV 左 右,其 在 室 温 热 扰 动

(≈25
 

meV)的环境下依然能维持稳定的激子特

性[32,39-41]。同时,这些二维激子的直接带隙的跃迁

具有非常大的振子强度,使得单个原子层的光吸收

达到15%以上[9,32,42]。在高束缚能和振子强度的作

用下,二维激子在类氢原子模型下还可以形成实验

上可观测的Rydberg精细能级,这预示了二维激子
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丰富的量子特性[39-41]。更加独特的是,二维激子还

引入了一个新的谷自由度[33-36,43-44]。二维TMD具

有蜂窝形晶格,其对应的正六边形布里渊区里有两

个具有时间反演对称性的K和K'点[33-35]。二维半

导体的直接带隙正好处在这两个对称点上,形成简

并的谷能带结构[33-35],如图1(b)所示。在这种情况

下,根据角动量守恒定则,在K和K'上形成的二维

激子具有截然不同的选择定则:在K点上的激子只

能被左旋的圆偏振光激发,复合的荧光也会带有左

旋的圆偏振性;同理,在 K'点上的激子只能和右旋

的圆偏振光耦合[33-35]。这种谷能带的圆偏振光选择

性为二维激子带来了一个类似自旋的谷自由度,这
是激子研究中发现的新自由度。

值得注意的是,除了这些激子的物理特性,二
维半 导 体 还 具 有 丰 富 的 非 线 性 光 学 响 应,如
图1(c)所示。在单层 TMD常见的2H相六边形

蜂窝形晶格中,M 和 X 两种不同的元素打破了空

间反演对称性,直接造就了它们很大的二次谐波

(SHG)响应[37,45-49]。当二次谐波与二维激子发生

能量共振,SHG的强度得到几个数量级的增强,根
据谷自由度,SHG具有反转圆偏振光旋光性的新

光学 选 择 定 则[49-50]。此 外,根 据 二 维 激 子 的

Rydberg能级,二维半导体也展示出了带有谷自由

度的双光子吸收(TPA)特性[40,50-52]。这些在单个

原子层上的非线性光学响应为非线性光学应用提

供了新可能[53-54]。

图1 二维半导体的基本特性示意图。(a)过渡金属二硫化物的原子组成结构示意图[13];(b)上图:单分子层 MoS2 的三角

棱柱状结构,蜂窝晶格结构;下图:简并态(K和K')的谷能带六边形结构和谷能带跃迁选择定则[36];(c)单层TMD六

边晶格的2H相,以及空间反演对称性破缺下的二次谐波(SHG)响应
 [37];(d)二维材料缺陷态的单光子特性原理图[38]

Fig 
 

1Schematics
 

for
 

some
 

fundamental
 

properties
 

of
 

2D
 

semiconductors 
 

 a 
 

Schematic
 

of
 

atomic
 

structure
 

of
 

TMD
 

MX2
 13  

 

 b 
 

upper 
 

triangular
 

prismatic
 

structure
 

and
 

honeycomb
 

lattice
 

structure
 

of
 

monolayer
 

MoS2 
 

lower 
 

hexagonal
 

structure
 

of
 

valley
 

band
 

of
 

degenerate
 

states
 

 K
 

and
 

K' 
 

and
 

selection
 

rule
 

of
 

valley
 

band
 

transition 36  
 

 c 
 

2H
 

phase
 

of
 

monolayer
 

TMD
 

hexagonal
 

lattice
 

and
 

SHG
 

under
 

symmetry
 

breaking
 

of
 

spatial
 

inversion 37  
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  二维半导体还是非常重要的单光子源宿主。单

光子源是现在量子光学的核心元素,也于近期被发

现存在于二维材料中的某些缺陷态[55-60],如图1(d)
所示。例如在二维TMD中,低温条件下发现的一

些未知来源的缺陷态表现出了单光子的特性[55-59]。
这些单光子源能直接被TMD的材料特性所影响,

其量子特性可以和谷自由度以及相干的声子耦合,
呈现了二维半导体单光子源的一些独特的调控性

能[61-62]。研究人员在二维氮化硼中更是发现了某些

缺陷态在室温条件下的单光子特性[60]。这些缺陷

态的来源也于近期逐步得到更清晰的认识[38,63]。
此外,最近的一些研究还表明,这些单光子源的缺陷
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态可以通过一些微纳加工的手段被人为制作出

来[64-69]。尽管目前二维半导体单光子源的量子特性

和传统的固体量子光源相比还有很多问题需要解

决,但是二维半导体宿主的特殊性质预示了其在量

子芯片应用方面的巨大潜力[70]。

2.2 二维半导体光学的外场调控

根据二维半导体的几何特性和关键的物理参

数,上述的光学特性也可以通过外部条件来调控。
目前常用的调控手段主要包括外加电场/载流子掺

杂、外加磁场和外加超快光场等。这些调控手段可

以直接作用在激子或晶体结构上,从而为二维半导

体的应用提供了更多可能性[9,71]。
二维半导体中最直接有效的调控方法是外加电

场。由于低维的量子束缚作用和二维半导体中多余

的载流子(以多余电子为主)的存在,二维半导体中很

容易形成带电激子[即激子和多余的一个电子(或空

穴)束缚在一起的准粒子[72-73]],在特定条件下也能形

成双激子(即两个电子和两个空穴束缚在一起的准粒

子[74])。当将二维半导体置于门电压器件中,外加门

电压可以直接改变二维半导体中的载流子浓度,从而

改变了激子、带电激子[72-73]和双激子[75-78]的相关特

性,如图2(a)所示。此外二维半导体的SHG也和激

子和带电激子的共振频率相关,因此,门电压也能直

接调制SHG[49],如图2(b)所示。而在更大的电场密

度条件下,门电压还可以改变二维半导体的晶格相,
从而对SHG产生更大的调控作用[79]。

图2 二维半导体的光学调控。(a)带电激子和激子X0 的荧光峰值(PL)强度与门电压Vg 的关系[72],实线为理论预设的模

型曲线;(b)通过门电压对SHG共振强度进行电调控[49];(c)简并态的谷电子能带在磁场下的塞曼效应示意图[80];

              (d)简并态的谷电子能带在超快光场的斯塔克效应示意图[81]
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  二维半导体中的谷能带结构也给外加磁场带来

了调制的空间。在谷能带的K和K'点,形成激子的

电子和空穴具有相反的自旋度,谷激子的简并态在

磁 场 条 件 下 可 以 被 打 破,产 生 明 显 的 塞 曼 效

应[80,82-83],如图2(c)所示。塞曼效应还可以进一步

对谷的光学相干性进行调控[84-85],也可以作用于激

子的多体复杂态上,如带电激子[86]和双激子[87-88],
这为谷电子学应用提供了新的方法。根据类氢原子

模型,激子不同的Rydberg精细能级有不同的磁场

依赖度,从而具有精确的磁场调控度[89-90]。此外,外
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加磁场还可以点亮二维半导体的暗激子[91-92],同时

对多个不同种类的激子起到调控作用。
另外,二维半导体的激子也对外加超快光场有

非常灵敏的响应。和塞曼效应相似,谷激子的简并

态在超快光场中被打破,产生斯塔克效应[81,93],如
图2(d)所示。斯塔克效应可以调控谷的光学相干

性[94],同样可作用于激子的精细能级[95-96]和激子的

多体复杂态上[97]。

2.3 二维半导体异质结最新的光学进展

多个单层半导体堆叠而成的异质结在近期报道

中展现出很多新奇的光学现象,逐渐变成了近期探

索研究的重点[98-100]。由于层间的弱范德瓦耳斯力,
单层TMD之间可以自由地互相堆叠[100]。在两两

堆叠的TMD异质结中,两种半导体的第二类型的

能带排列使得在激发态的电子扩散到导带能量较低

的半导体中,激发态的空穴则流向价带能量较高的

半导 体 中,形 成 空 间 上 横 跨 两 个 单 层 的 间 接 激

子[98-99,101-102],如图3(a)所示。这种间接激子由于电

子和空穴在层间分离,它们的振子强度往往会远低

于单层面内直接激子的振子强度,荧光寿命也会远

大于直接激子的寿命[98-99,101-102]。与此同时,层间的

间接激子还可以形成永久的朝向面外的电偶极矩,
这些电偶极矩还具有互斥的相互作用[103]。根据这

些特点,间接激子为研究玻色爱因斯坦凝聚(BEC)
和超流体的多体量子物理现象提供了全新的平

台[104-105]。

图3 二维异质结的基本特征。(a)Ⅱ型异质结能带排布示意图,
 

放大图表示空间间接层间激子示意图[98];
(b)二维异质结对层间扭曲角极度依赖的莫尔晶格示意图
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  在这些异质结的探索研究中,莫尔晶格中激子

(简称莫尔激子)展现了一个新奇特性,预示了这个

方向上空前的研究广度和深度[106-111]。如图3(b)所
示,对层间扭曲角和异质结的晶格常数差异高度依

赖的莫尔晶格,直接决定了莫尔激子新颖的光谱特

性和独特的光学选择定则等量子特性,这预示了莫

尔晶格的量子调控研究的深远意义[106-107]。目前,
虽然莫尔激子的光学研究已经展现了量子束缚作用

下的光谱特性[108-111]和一些激子动力学过程[112],但
是莫尔激子的研究还处于相对初步的阶段,莫尔晶

格精确的量子束缚作用图像和相应的多体物理问题

还有待深入研究[106-107]。

3 微纳光腔以及耦合效应

尽管二维半导体有着非常丰富和独特的光学属

性,但是要深入地开展对这些光学性质的基础研究

和相关的应用开发离不开一个核心的研究方法,即
通过CQED来增强和控制二维半导体中光与物质

的相互作用[10-11,113-115]。二维半导体具有低维属性,
能与之耦合的光腔也往往需要达到微纳尺度。接下

来将主要介绍近些年来相关研究中的微纳光腔以及

它们中光与物质的耦合效应。

3.1 微纳光腔介绍

随着20世纪后期纳米技术的蓬勃发展,光腔也

逐渐走向更加精准的微纳尺度。传统的光腔一般为

0823003-5



特邀综述 第41卷
 

第8期/2021年4月/光学学报

几百微米,这种光学腔通常为Fabry-Perot(FP)光
腔。然而近些年的研究进展中光腔形式逐渐变得多

种多样,可控制的尺度也逐渐精确到纳米。判断光

腔特性的参数主要有两个:品质因子(Q)和腔模体

积(V)。品质因子(Q=ωcav/Δω)是共振频率(ωcav)
和频率带宽Δω 的比值,代表了单位时间里腔储蓄

能量的损耗;腔模体积V=∫Vε(r)E(r)2d3r/

max[ε(r)E(r)2]是能量在腔体积的积分和最大

能量值的比值,代表了腔体积对能量的束缚作用[6],
其中ε(r)为介电函数,E(r)为空间电场。对很多的

具体研究来说,更高的Q 和更小的V 可以进一步增

强腔中光与物质的相互作用[6]。
根据光的反射折射等经典特性,组成光腔的

主要形式包括微纳尺度的FP腔、微米尺度的回音

壁(WGM)腔、纳米尺度的光子晶体腔(PCC)[6],如
图4(a)~(c)所示。FP腔是由两面正对的反射镜

加中间的介质层构成,这种结构可以使得光在腔

中经过多次干涉增强而形成腔光子。然而这种腔

的本质决定其厚度一般是共振波长的半整数倍

(nλ/2),通常在微米尺度。FP微腔的Q 和反射镜

的反射率成正比,在发展比较成熟的反射镜材料

中,Q 值一般都可以达到104 以上。然而FP腔的

V 一般比较大,可以采用微纳刻蚀的方法将其加工

成纳米柱以减小FP腔的V[116];另一种 WGM 腔

类似于声学中的回音壁。光沿着结构边界内壁传

播时会发生连续的全反射,光被限制在环形边界

内,从而产生类似的光学回音壁模式。这种环形

结构被称为 WGM 光学微腔,通常可以在介质微

球、微盘或微环中实现。相比于FP腔,WGM腔具

有超高的Q,其值甚至可以达到108 以上[6,117],但
是它们 的V 相 对 来 说 比 较 大。第 三 种 形 式 是

PCC,它大多是通过在光子晶体中引入各种缺陷

(如点缺陷、线缺陷等)形成的纳腔。光子晶体一

般是由波长量级的周期性光子结构组成的。与凝

聚态的电子结构类似,光子晶体可以产生很强的

光子局域效应[118]。PCC就是这种光场局域下由

缺陷态形成的光学模式,一般 Q 在105~107 之

间,V 很 小,可 以 达 到 波 长 的 三 次 方(λ/n)3 量

级[6,119]。此 外,光 子 晶 体 的 连 续 区 束 缚(简 称

BIC)态的PCC最近也得到很多关注[120-124],如图4
(d)所示。尽管V 相对较大,但是PCC具有特别高

的Q(>109)和光学拓扑性[123-125]。

图4 不同微纳光腔的结构示意图。(a)由两个分布式布拉格反射镜(DBR)构成的FP光腔示意图;(b)环形全反射形成的

WGM腔示意图;(c)光子晶体缺陷态纳腔PCC示意图[6];(d)
 

BIC态PCC腔示意图[122];(e)等离激元纳腔示意图[126]
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  表面等离激元模式构建的纳腔也是目前光腔研

究的重点之一。表面等离激元是由光场驱动的金属

电子集体振荡产生的,可以引起近场增强,因而可以

形成极小的模体积[V≪(λ/n)3]。根据具体的金属

几何结构,表面等离激元的近场区域可以被压缩到

亚波长尺度的急剧增强区域,形成一些远小于共振

波长的纳腔[126-130]。如图4(e)所示,等离激元纳腔

及其紧凑的V 可以比(λ/n)3 还小3~4个数量

级[130]。等离激元纳腔对光场的强大聚焦能力为调

控光与物质的相互作用提供了前所未有的可能
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性[130]。但是由于等离激元的损耗性,对应腔模的

线宽往往比较宽,这直接造成纳腔光子的寿命太短,
因而Q 一般比较小。

3.2 微纳光腔中光与物质耦合作用介绍

图5为CQED原理示意图。当这些微纳光腔

的共振频率和半导体激发态的跃迁频率共振时,它
们之间可以发生耦合。考虑到半导体激发态的跃迁

是以激子的跃迁为主,跃迁强度(即振子强度)可以

直接用激子跃迁频率ω 的振子强度f 来表示[131]:

f=
2m*ω

h-
<uv|r·e|uc>2Vex

πa3
B

, (1)

式中:m*是激子的有效质量;|uv>和|uc>是空穴和

电子的布洛赫函数;Vex 是激子和光相互作用的模

体积;aB 是激子的玻尔半径;h- 为约化普朗克常数;

r为电子在光电场作用下离开平衡位置的位移;e为

电子电荷。在腔光子和激子的耦合作用下,耦合强

度g 与激子振子强度f 和腔模体积V 紧 密 相

关[116,119,131-133]:

g=(πe2f)1/2/(4πεrε0m0V)1
/2, (2)

式中:εr和ε0 分别是光腔和真空的介电常数;m0 是

自由电子的质量。根据耦合强度g、腔光子的耗散

速率γcav(即上文描述的Δω/2)以及激子的衰减速

率γex[图5(a)],耦合效应一般可以分为弱耦合和

强耦合区域[131-134],下面将介绍这两个区域。介于

弱耦合和强耦合区域之间的中耦合区域实际上属于

比较有争议的弱耦合区域[133-135],这里不详细讨论。
另外,超强耦合和强弱耦合的评判标准完全不一样,
超强耦合是比较耦合强度和共振频率的大小,与是

否强弱耦合没有直接关系(在某些情况下可以是弱

耦合)[136-137],这里也不进行详细讨论。

图5 CQED原理示意图。(a)腔光子和激子耦合过程示意图;(b)弱耦合区域Purcell效应增强荧光简化示意图;
(c)强耦合区域激子极化激元的反交叉现象原理图,P+(P-)代表上(下)极化激元
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3.2.1 弱耦合区域

在弱耦合区域,耦合效应主要通过Purcell效应

来描述。当g< (γ2
cav+γ2

ex)/2,激子和腔光子的相

互作用主要是以激子能量的形式单向地传输给腔光

子。由于腔光子态密度的提高,腔光子的耦合对激

子的自发荧光辐射起到巨大的增强作用[图5(b)],
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该作用可以用Purcell因子表示[138]:

FP=
3
4π2

λc
n  

3Q
V
, (3)

式中:λc 是腔共振波长;n 是腔材料的折射系数;Q
和V 分别是腔的品质因子和模体积。Purcell因子

越大,激子的荧光复合速率越大,荧光强度和复合效

率得到相应的提高。Purcell效应不仅可作用于荧

光上,也可以作用于磷光、拉曼等光学响应上[130]。
因此弱耦合是调控半导体光学特性的最重要的手

段,在激光、二极管(LED)发光、荧光成像、超灵敏光

传感以及量子信息处理过程中都发挥着至关重要的

作用[5,130-131]。

3.2.2 强耦合区域

在强耦合区域,耦合效应通过半光半物质的复

合准 粒 子———激 子 极 化 激 元 来 描 述。当 g >

(γ2
cav+γ2

ex)/2,激子和腔光子快速的能量双向转

换使得无法区分激子与腔光子,必须将其视为一个

整体。最为直接的结果是系统形成新的本征态———
部分 光 子 部 分 激 子 的 复 合 准 粒 子,激 子 极 化 激

元[5,8,131,139]。激子极化激元的能态往往具有反交叉

的特性,即激子和腔光子发生能量共振(腔失谐为

0)时会形成一个Rabi劈裂。在简化的情形下,如果

只考虑一种激子和一个腔模的耦合,激子极化激元

由于反交叉可以形成上极化激元(UP)和下极化激

元(LP),如 图5(c)所 示,它 们 的 能 态 可 以 表 示

为[5,8,131,139]

ωUP,LP=
ωcav+ωex

2 +i
γcav+γex

2 ±

g2+1/4[(ωcav-ωex)+i(γcav-γex)]2,(4)
式中:ωex 为激子频率。这里的Rabi劈裂可以表示

为ΩRabi=2 g2+1/4[i(γcav-γex)]2,和耦合强度g
直接成正比。注意,要形成Rabi劈裂,只需要g>
|γex-γcav|/2。如上文描述,强耦合区域需要g>

(γ2
cav+γ2

ex)/2。而 在|γex -γcav|/2<g <

(γ2
cav+γ2

ex)/2的情况下,能态劈裂出现,此时却并

没有达到强耦合,而是达到有争议的中耦合或者弱

耦合[133-135,140]。对于强耦合区域,即g=(πe2f)1/2/

(4πεrε0m0V)1
/2> (γ2

cav+γ2
ex)/2

 

,由于多数情况

下,γcav 相对较大,而且直接和Q 成反比,因此一般

g/γcav 越大,即Qf/V 越大,腔光子和激子的耦合

越容易达到强耦合[116,119,131-133]。
强耦合区域是CQED的核心部分。通过复合

光子和激子的双重特性,激子极化激元具有光子的

高传播性、超轻有效质量、多种光子自由度,同时具

有激子的强非线性相互作用、灵敏的光电响应以及

对外加电磁场的灵活调控性,因此在BEC等宏观量

子效应、单光子非线性的量子调控以及非传统的光

电器件中都有着广阔的研究前景[7-8,131]。

4 二维半导体和微纳光腔的耦合

根据上文描述的二维半导体的光学特性以及微

纳光腔的耦合效应,人们对二维半导体在微纳光腔

中光与物质的耦合研究进入新的阶段[9-11]。该研究

的独特性主要表现在以下几个方面:1)二维激子束

缚能大,因此这些耦合都可以在室温下进行;2)由于

二维激子的振子强度大以及二维半导体的低维尺寸

(对应较小的V),它们和光腔的耦合强度在不同的

光腔环境下相对较高;3)二维激子的谷自由度很容

易和腔模光子耦合,可以展现出耦合之后谷自由度

的光学选择性;4)二维激子和光腔的耦合可以被外

加的电、磁、超快光场调控,这预示着相应光电器件

的灵活调控性;5)二维半导体缺陷态和光腔的耦合

可能为固态量子光学和量子信息通信提供一个全新

的实用的实验平台;6)二维半导体异质结的光学探

索也为二维异质结和光腔耦合指出了一个新的研究

方向。正是这些独特性推动着二维半导体和光腔耦

合的前期研究,接下来本文将主要介绍其中的一些

代表性进展。

4.1 单层二维半导体和微纳光腔的弱耦合

微纳光腔的弱耦合效应会极大地增强和调控二

维半导体中光与物质的相互作用。虽然二维半导体

的单层中直接带隙的转换将激子的量子效率提高了

4个数量级以上,但是它们的发光效率依然很低,并
且受到介电环境、化学处理过程和微纳加工过程的

影响[32,71]。第一个展示这种增强效应的工作是单

层 MoS2 和PCC纳腔的弱耦合[141],如图6(a)所示。
这里PCC的腔模是由线性缺陷引起的,所以具有线

性偏振光的选择性。在第一次尝试中,该系统展现

出了很强的Purcell效应,并且在某一个线性偏振方

向上有选择地、极大地提高了 MoS2 激子的发光效

率。当然,根据具体光腔模的特性,这个耦合效应的

Purcell效应可以进一步增强并且控制辐射的方向

性等其他特征[142]。
随着更高质量、更多形式的二维半导体光腔的

实现,有关弱耦合效应的一个突出问题越来越引起

研究人员的关注:这些二维半导体在微纳光腔中能

否实现激射?很多团队都针对这个问题展开了不同
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图6 二维半导体和介质微纳光腔的弱耦合区域。(a)单层 MoS2 和PCC纳腔弱耦合的Purcell效应,Purcell效应具有对光

腔的偏振依赖性[141];(b)单层 WSe2 的PCC纳腔超低阈值激光示意图[143];(c)单层 WS2 微盘激光器的示意图[144];

(d)室温下单层 MoTe2 纳梁腔在近红外波段的连续激光结构图[145];(e)单层 WS2 嵌入式垂直腔表面发射激光器

                   (VCSEL)结构示意图[146]
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的研究。例如,研究人员基于单层 WSe2 的PCC纳

腔 首 次 实 现 了 单 层 二 维 半 导 体 的 超 低 阈 值 激

光[143],如图6(b)所示。几乎同时,也有另外两个研

究团队报道了基于 WGM 微腔的二维半导体激光

[图 6(c)][144,147]。在 这 些 早 期 的 激 光 实 验

中[143-144,147],光腔的高Q 值(>2500)被认为是实现

激射的一个必要条件,这些激射主要通过泵浦功率

的超线性依赖性和在阈值附近的线宽窄化来表征。
根据这些前期的探索,一维 PCC纳米梁腔(Q≈
5600)可以使得单层 MoTe2 在室温条件下实现近红

外波段的连续激光[图6(d)][145]。当然,进一步提

高二维激子的量子效率也有助于实现激射,从而可

以降低对高Q 值的要求。在图6(e)中,通过对介质

环境的调控可提高单层 WS2 的量子效率,在Q 值

只有640左右时实现了垂直腔表面发射激光器

(VCSEL)[146]。因为有些二维半导体激光的关键信

息的缺失,这方面的研究依然需要进一步的探索。
例如,在这些激射展示中,阈值附近线宽窄化的程度

和 激 射 光 的 相 干 性 依 然 需 要 进 一 步 的 研 究 和

确认[148]。
等离激元纳腔和二维半导体的弱耦合效应可在

控制发光特性的同时,对拉曼、谷自由度以及缺陷态

的量子特性有很大的调控作用。在等离激元纳腔

中,纳腔极小的腔模体积V 对电场的极大束缚作

用,可以很大程度上增大拉曼响应[127],因而在等离

激元纳腔中二维半导体的荧光和拉曼光可以同时被

增强[149-150],如图7(a)所示。根据特定纳腔的手性

响应,弱耦合效应也有助于很好地控制二维半导体

激子的谷自由度[图7(b)][140,151]。另外,在上文也

提到,二维半导体缺陷态的单光子源也可以通过一

些微纳加工的手段确定地制作出来[64-69],将这些制

作过程和等离激元纳腔的制作结合起来,也可以直

接调控这些单光子源的量子光学特性[69,152],例如加

快它们的荧光复合速率和控制它们的外耦合效率等

[图7(c)]。这些初期进展预示了通过光腔调控缺

陷态的量子特性(如精确调控单个量子光源的量子

特性以及它们与光腔的耦合效率)是一个非常重要

的研究方向[69,153-154]。

0823003-9



特邀综述 第41卷
 

第8期/2021年4月/光学学报

图7 二维半导体和等离激元纳腔的弱耦合区域。(a)等离激元纳腔和二维半导体弱耦合的Purcell效应对荧光和拉曼光的

增强[149];(b)等离激元纳腔和二维半导体耦合效应对谷自由度的调控[140];(c)单层 WSe2 的缺陷态量子光源和等

                 离激元纳腔的弱耦合效应[69]
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4.2 单层二维半导体和微纳光腔的强耦合

在强耦合区域中,很多基于二维激子物理特性

的新兴物理现象不断涌现出来,其背后的基础物理

研究和实际应用的开发就显得尤为重要[9-11]。强耦

合区域中的激子极化激元是激子和腔光子形成的杂

化准粒子,它们继承了二维激子和相应微纳光腔的

双重特性,也直接预示了二维半导体光腔体系在

BEC和室温手性超流体等量子研究、谷电子学和灵

敏光电集成器件等方面的巨大潜力[9-11]。

4.2.1 FP微腔

二维半导体和光腔的强耦合首先比较快速地在

FP平面微腔实现,与之相关的应用研究也相继广泛

地展开。在图8(a)中,单层 MoS2 和FP微腔的强

耦合首次在室温下实现,这主要得益于单层 TMD
激子的强振子强度和大束缚能[155]。单层 MoSe2 和

一个开放的FP腔[上表面的反射镜通过一个三维

纳米位移平台来控制腔模,如图8(b)所示]也在低

温下实现强耦合[156]。这些早期实验实现的强耦合

主要通过比较从反射和荧光光谱中提取的耦合强度

g 和线宽γcav,γex 等参数来判断,只有满足g>

(γ2
cav+γ2

ex)/2,才会被认为是强耦合。至此,不同

形 式 的 TMD-FP 光 腔 都 展 现 出 强 耦 合 效

应[11,157-159]。
由于FP腔具有对称结构,二维激子极化激元

能将谷自由度很好地保留下来[157,160-167],如图8(c)
所示,它们的谷相干性也进一步被发现[168-169],尽管

这些二维半导体的谷自由度会由于很多谷间的热动

力学而在室温难以被保留[36,43]。随着这些二维半

导体FP光腔的进一步优化,二维激子极化激元的

动力学过程也能被逐渐解析[170]。同时,和这些动

力学以及谷自由度紧密相关的非线性光学也被发现

[图8(d)[161]]。在这些非线性光学的作用下,激子

极化激元的谷霍尔效应也在实验上被报道[图8
(e)[162]]。

此外,FP微腔也为强耦合效应的调控和应用提

供很多便捷性。例如,通过将门电压器件嵌套在一

个开放式的FP微腔中,二维半导体中的载流子浓

度可以被自由调控,从而可以直接观察到强耦合和

弱耦合之间的相互转换[171],也能发现激子极化激

元和极化子的微观相互作用[图8(f)][163]。当把二

维材料异质结(包括石墨烯、氮化硼和TMD等)的

LED集成在一个FP微腔中时,电激发的二维激子

极化激元 LED 也于最近在实验上被实现[图8
(g)[164]]。这些令人瞩目的进展也进一步展示了FP
微腔是二维激子极化激元的量子研究和光电应用研

究最直接和便利的实验平台。

4.2.2 等离激元纳腔

等离激元纳腔为二维半导体的强耦合效应提供

了一个特别的实验系统。如上文描述,等离激元由

于具有超小的模体积V,能极大地提高二维激子和

腔光子的耦合强度。虽然其品质因子Q 往往偏小,

很多等离激元纳腔都能得到比较高的Qf/V,从
而有可能实现强耦合效应[130,172]。目前和二维半导

体强耦合的等离激元纳腔也在多种形式上取得飞速

的进展[173-177]。在图9(a)中[173],典型的纳米颗粒组

成的纳腔在暗场散射的光谱测量中展示了反交叉形

式的激子极化激元能态。和等离激元纳腔类似,基
于等离激元阵列的光子模式也同样具有非常小的腔
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图8 二维半导体和平面FP腔的强耦合区域。(a)室温下首次实现强耦合的单层 MoS2 和FP微腔的结构示意图[155];

(b)实现强耦合的开放式FP微腔和单层 MoSe2 的结构示意图[156];(c)强耦合区域带有谷自由度的二维激子极化激

元的原理示意图;(d)强耦合区域二维激子极化激元的非线性光学的原理示意图[161];(e)强耦合区域在非线性光学条

件下形成的谷霍尔效应[162];(f)在强耦合区域,通过掺杂载流子浓度来调控激子极化激元和极化子的开放式FP

      微腔结构示意图[163];(g)实现强耦合区域电激发的二维激子极化激元的样品结构示意图[164]
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体积V,从而增强强耦合效应。强耦合效应也在多

种不同形式的等离激元阵列中被发现[140,178-180]。在

图9(b)中[178],典型的等离激元阵列的光子模式和

二维激子耦合后在k空间的反射谱和荧光谱的色散

关系中展示了非常明显的反交叉形式,这证实了强

耦合效应。在这些进展中,和FP腔最不相同的一

点是,等离激元光子结构和二维激子的耦合在一些

特殊情况下被认为处于比较受争议的中耦合区

域[140,172,179],与之相对应的,如何用强耦合模型去分

析光学特性还值得后续更深入的研究[172]。另外,
等离激元的一些结构还具有非常特别的手性选择

性[140,151,181-182],这为强耦合下的激子极化激元的谷

自由度调控提供了新的手段。

4.2.3 其他微纳光腔

图9为二维半导体和其他不同形式微纳腔的强

耦合区域。除了这些常见的微纳腔之外,还有一些

其他纳米光子结构的腔模也可以有效地促进强耦合

效应。例如,一维光子结构(类似于光栅)的PCC也

具有Q 非常大的腔模[图9(c)],最近也被证实能在

不同温度下与单层TMD实现强耦合[135]。DBR可

以形成Q 非常大的布洛赫表面波[BSW,图9(d)],
在近期的实验中也被证实可以和二维激子发生强耦

合并引发很强的非线性相互作用[183]。激子极化激

元的非线性相互作用是相关量子现象的核心推动
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图9 二维半导体和其他不同形式微纳腔的强耦合区域。(a)实现等离激元纳腔和单层 WSe2 强耦合的样品示意图[173];

(b)实现等离激元阵列和单层 WSe2 强耦合的样品微区成像图[178];(c)实现一维PCC和单层TMD强耦合的样品示

          意图[135];(d)实现DBR中的BSW模和单层 WS2 强耦合的样品示意图[183]
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力[131],这里首次被发现的很强的非线性相互作用

对二维激子极化激元在量子研究的应用具有非常重

要的预示作用[183]。此外,值得指出的是,在这些纳

米光子结构中,这些腔模由于几何形状都具有非常

大的线性偏振依赖,所以二维激子的谷自由度在其

中都无法被探测或者调控。

4.3 二维半导体异质结和微纳光腔的耦合

近期研究的二维半导体异质结为其和光腔的耦

合开拓了全新的研究局面。上文中也着重介绍了异

质结中层间扭曲角,这为异质结的光学特性以及量

子属性带来了一个新的自由度[98-99]。在特定的扭曲

角下,二维异质结间接激子的荧光复合速率和量子

效率都可以得到很大程度的提高[98-99],这非常有利

于形成基于间接激子的激光器。在图10(a)、(b)
中[184-185],两种不同形式的PCC纳腔和0°扭曲角的

异质结互相耦合,都最终形成了在室温条件下间接

激子的激射。特别值得指出的是,其中一个激射实

验[图10(c)]还特别展示了异质结激光在空间的相

干性[184],这也是自研究人员进行二维激光器实验

研究以来首次在实验上研究激射的相干性。研究二
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维异质结激光的这两个实验都在弱耦合区域进

行[184-185],这意味着异质结和光腔的其他弱耦合效

应值得被进一步研究。另一方面,这也预示着未来

二维异质结的强耦合区域将会有更多基础研究和应

用开发的空间。

图10 二维半导体异质结间接激子和PCC纳腔耦合形成的激光。(a)二维半导体 WSe2/MoSe2 异质结和一维PCC纳腔耦

合之后形成激射的样品示意图[184];(b)二维半导体 WSe2/MoS2 异质结和二维PCC纳腔耦合之后形成激射的原理示意

图[185];(c)左:迈克耳孙干涉仪测量示意图;右:间接激子激射的干涉图样,二者表明间接激子激光器的空间相干性[184]
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5 结论和展望

首先介绍了二维半导体的光学特性,概括了能

与这些二维半导体相匹配的各式微纳光腔,重点描

述了二维半导体和不同形式光腔的弱耦合和强耦合

效应,以及它们所展示出来的传统半导体光腔体系

所不具备的新奇物理特性和相关的光电应用。从第

一个二维半导体光腔的研究项目开始到目前为止约

7年的时间里,这些二维半导体光腔的独特性激发

了很多研究同行的极大兴趣,并且快速地推动了这

个研究方向的发展。但是这个研究方向还有很多未

知的领域值得去拓展。
本着抛砖引玉的目的,这里对这个方向的后续

研究作出一些大胆的展望。首先,根据其在室温下

的极度稳定性、携带的谷自由度和强相互作用,二维

激子极化激元的BEC将为带有谷自由度的非线性

光学和半导体光腔的量子特性研究带来深远的影

响[8,10-11]。然而二维激子极化激元的BEC还未曾在

实验上实现过,这也必将是接下来该方向研究的一

个重要课题。其次,近两年来的二维异质结(特别是

莫尔晶格)的快速发展,也为其和相应微纳光腔的耦

合提供很多丰富的物理内涵(例如极化激元的拓扑

性[186])。目前通过它们和PCC纳腔的耦合已经观

察到激射现象[184-185],可以预见,二维异质结和光腔

的耦合也必然是一个重要的研究方向。此外,二维

半导体的谷自由度虽然有极大的应用前景,但往往

容易受到热动力学的干扰,这阻碍了它们的实际应

用。二维半导体和光腔耦合之后,对其谷自由度的

调控变得更加切实可行,基于二维半导体光腔的谷

电子器件或许也是以后谷电子学实际应用中的选择
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之一。此外,最近新型光腔形式的出现(例如BIC
态的PCC)可以为二维半导体光腔的拓扑光学提供

一些新的思路[187]。二维材料的单光子源是新兴的

固体量子光源,这些量子光源和光腔耦合是它们作

为实用的量子器件的必经之路。即使目前这些量子

光源和光腔耦合的研究还处于探索阶段,存在很多

技术上的困难[69,152],但是未来二维半导体量子光源

和光腔的耦合也将成为二维半导体CQED研究的

一个重要方面。
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