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由单层过渡金属硫族化合物构成的二维平面异质结在低功耗、高性能和柔性电子器件方面具有重要应

用潜力, 其界面局域原子结构和缺陷决定电、磁、光、催化和拓扑量子性质, 但迄今为止尚缺乏界面原子结构

的精确表征. 本研究利用球差校正电镜及分区探头成像数据 , 通过自行编写积分差分相位衬度 (integrated

differential phase contrast, iDPC)算法程序 , 对WS2-MoSe2 单层异质结界面进行了原子结构表征 , 同时成像

了W, Se, Mo, S四种原子序数差异较大的原子, 确定了异质结界面上的原子位置, 发现了几种常见的界面原

子构型. 本研究结果为单层过渡金属硫族化合物平面异质结研究提供了精确表征方法, 对单原子水平界面构

效关系研究具有重要意义.
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1   引　言

典型的二维过渡金属硫族化合物化学式可以

表示为 MX2, 其中 M 代表过渡金属元素 (Ti, V,

Mo, W), X 代表硫族元素 (S, Se, Te)[1]. 这类材料

拥有着优异的电学 [2,3]、力学 [4] 与光学特性 [5–7], 在

低功耗、高性能及柔性光电器件领域具有巨大的应

用潜力. 例如它们被广泛应用于隧穿晶体管 [8,9]、发

光二极管 [10,11]、光电探测器 [10,12] 和光伏电池 [13,14]

等器件研发. 在这些应用中, 通过不同的二维过渡

金属硫族化合物组合构建的平面异质结因其独特

的界面相互作用和能带调控能力, 进一步拓展了材

料的功能性.  目前这类材料的研究主要集中在

WSe2-MoS2[8,15], WSe2-MoSe2[16,17], WSe2-MoSe2[17],

WS2-MoSe2[11] 等由W, Mo, S, Se四种元素组成的

平面异质结体系中. 界面结构在很大程度上决定了

异质结的性质, 因此精准解析界面原子结构至关重

要. 然而, 实现原子分辨的界面成像仍然面临挑战,

尤其对于WS2-MoSe2 平面异质结, W与 S的原子

序数相差大, 获得稳定清晰衬度的成像难度更大,

通常的透射电镜高角环形暗场 (HAADF)成像技

术难以满足要求. 近年, 积分差分相位衬度 (iDPC)

及其衍生成像方法为这个问题提供了一个可行的

解决方案. 1974年, Rose[18] 提出了扫描透射电子

显微镜 (STEM)中的相位衬度. 同年, Dekkers和
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Lazić

De Lang[19] 指出, 利用分区探头的相对信号差异来

获取图像的技术可以应用于扫描透射电子显微镜

(STEM), 也就是差分相位衬度 (DPC)的早期想法.

1976年, Rose[20] 提出通过时间积分来重建相位.

2010年, Shibata等 [21] 再次将 DPC技术引入电子

显微镜, 获得了第一批具有原子分辨率的实验结

果, 并且在 2012年用 DPC技术获得了具有原子

分辨率的内部电场的衬度图像 [22]. 2015年,   

等 [23] 对 Rose提出的积分理论进行了推广应用, 在

薄样品上实现了低电子束低剂量的原子成像. 之

后, 基于 STEM的 iDPC(iDPC-STEM)方法可对

材料中轻重元素同时成像 [24], 在二维材料原子位

置和缺陷表征 [25,26] 的研究中发挥了重要作用. 因

此, iDPC方法是实现原子序数差别大、电子束敏

感的二维平面异质结界面结构精准表征最有前途

的手段. 

2   iDPC-STEM成像原理与方法
 

2.1    STEM 成像过程中的线性性质

Ψ(k) k = (kx, ky)

STEM成像过程可以理解为波函数的传递 .

电子束被透镜聚焦的过程可以视为对其波函数进

行了一次傅里叶变换. 记后焦面处的电子波函数为

 ,  其中   表示在后焦面上的位置 ,

则样品上表面的入射波函数可以表示为 

Ψin (r) = F {Ψ (k)} (r) . (1)

eiφ(r)

理论上, 薄样品对电子束的影响是对其施加了

一个传递函数  , 它仅仅影响入射波的相位. 对幅

度的影响, 通常通过引入吸收势来考虑, 此处暂时

不讨论吸收问题. 因此样品下表面的出射波表示为 

Ψout (r, rp) = Ψin (r) eiφ(r+rp), (2)

φ (r) rp其中  表示样品内的相位;   表示扫描的过程.

同理我们在探测器平面中获得的波函数, 可以通过

对出射波进行傅里叶变换得到: 

ΨD
STEM (k, rp) = F {Ψout (r, rp)} (k)

= F {Ψin (r)} (k) ∗ F
{
eiφ(r+rp)

}
(k) . (3)

∗运算符  表示卷积. 探测器平面的电子波强度分布为 

ID (k, rp) =
∣∣ΨD

STEM (k, rp)
∣∣2. (4)

ID(k, rp)

ID(k, rp)

  即为会聚束电子衍射 (CBED)图样. 在没

有样品、电子束直射探测器的情况下 ,   

= |Ψ (−k)|2

kBF α

kBF = α/λ λ

 , 这是一个与光阑形状相同的盘状光

斑, 被称为明场盘. 明场盘在探测器平面上的半径

为  , 它与束流的汇聚半角  通过以下关系联系在

一起:   , 其中  是 STEM中电子束的波长.

在引入样品之前, 我们讨论最简单的情况, 即

在样品平面上的一个恒定电场. 在这种情况下传递

函数写为 

φ (r) = −σE · r, (5)

σ其中  是比例常数. 将之代入 (3)式可得 

ΨSTEM
D (k, rp)

= F {Ψin (r)} (k) ∗ F
{
e−iσE·(r+rp)

}
(k)

= e−iσE·rp · F {Ψin (r)} (k) ∗ δ
(
k+

σE

2π

)

= e−iσE·rp · F {Ψin (r)}
(
k +

σE

2π

)

= e−iσE·rp · Ψ
(
−k − σE

2π

)
. (6)

F
{
e−iσE·(r+rp)

}
(k) = δ

[
k+

σE/(2π)
]式中采用了相关性定理 

 和 (1)式 . 则在作用样品平面的 CBED

图样的强度分布为 

ID (k, rp) =
∣∣ΨD

STEM (k, rp)
∣∣2 =

∣∣∣∣Ψ (
−k − σE

2π

)∣∣∣∣2.
(7)

σE/ (2π)显然, 明场盘发生了整体性的位移, 大小为  ,

是电场的线性函数, 表明了 CBED图样的线性性质.

φ (r)

E (r) = −∇φ (r)

x ICOMx

在更一般情况下,    由任意给定的样品决

定, 样品内的电场可描述为   情况

也变得更加复杂, Müller等 [27] 在模拟 STEM成像

的工作中发现, CBED图样的轮廓并不会随着材

料局域电场变化有明显移动, 而只会改变其强度分

布 [27]. 这一情况说明 CBED相对样品内电场的线

性性质很可能由其质心传递. 我们首先写出 CBED

图样质心的  分量  : 

ICOMx (rp) =

∫∫ ∞

−∞
kxID (k, rp) d2k

=

∫∫ ∞

−∞
kx

∣∣ΨSTEM
D (k, rp)

∣∣2d2k, (8)

k = (kx, ky)其中  . 代入 (3)式, 积分可写为 

ICOMx (rp) =

∫∫ ∞

−∞
kx · F {Ψout (r

′, rp)} (k)

×F {Ψout (r′, rp)} (k) d2k, (9)

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 74, No. 14 (2025)    146801

146801-2

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


u u其中  (上划线)代表  的复共轭.

kx · F {f (r)} =

1

2πiF
{
∂

∂x
f(r)

}
F{f(r)}=F{f(−r)}

根据傅里叶变换的微分关系 

 , 和复共轭关系  ,

(9)式可变为 

ICOMx (rp) =
1

2πi

∫∫ ∞

−∞
F
{

∂

∂x′Ψout (r
′, rp)

}
(k)

×F {Ψout (−r′, rp)} (k) d2k. (10)

应用卷积定理: 

ICOMx (rp) =
1

2πi

∫∫ ∞

−∞
F
{[( ∂

∂x
Ψout(r, rp)

)
∗ Ψout(−r, rp)

]
(r′)

}
· (k)d2k. (11)∫∫ ∞

−∞
F{f(r)}(k)d2k =

f (0) ,

根据傅里叶逆变换有 

 在 (11)式的积分结果是有限值的情况下 (对

于大小有限的光斑, 这是显然的)可写为 

ICOMx (rp) =
1

2πi

[( ∂

∂x
Ψout (r, rp)

)
∗ Ψout (−r, rp)

]
(r′)

∣∣∣
r′=0

. (12)

r′ = 0将卷积展开并代入  : 

ICOMx(rp)=
1

2πi

∫∫ ∞

−∞

(
∂

∂x
Ψout(r,rp)

)
· Ψout(r,rp)d2r.

(13)

Ψout (r, rp) = Ψin (r) eiφ(r+rp)代入 (2)式  , (13)式变为
 

ICOMx (rp) =
1

2πi

∫∫ ∞

−∞

∂Ψin (r)

∂x
· Ψin (r)d2r

+
1

2π

∫∫ ∞

−∞
Ψin (r) · Ψin (r)

∂φ(r+rp)

∂x
d2r. (14)

rp

|Ψin (r)|2
∂φ (r)

∂x
⋆

y ICOMy

ICOM (rp)

可以看出, 其中第一项是与  无关的常数, 第二项

是  与  的互相关, 用计算符号  表示.

同样可以类比写出CBED图样质心的  分量  ,

则可以得到  的分解表达:
 

ICOM (rp) = ICOMx (rp) · êx + ICOMy (rp) · êy, (15)

êx êy式中,    和   表示笛卡尔坐标系单位矢量. 将两

项结合, 可以得到: 

ICOM (rp) =
1

2πi

∫∫ ∞

−∞
∇Ψin (r) · Ψin (r)d2r

+
1

2π

(
|Ψin (r)|2 ⋆∇φ (r)

)
(rp) . (16)

rp(16)式中的第一个积分与   和样品无关, 它

表示一个常数, 对应于在没有样品情况下获得的信

号. 因此在这里可以直接忽略. 在实际应用中, 这

个常数被设置为一个值, 以使得图像适合成像系统

的灰度值范围. 在这里将其设置为零, 得到了质心

的表达式: 

ICOM (rp) =
1

2π

(
|Ψin (r)|2 ⋆∇φ (r)

)
(rp) . (17)

ICOM (rp)

∇φ (r)

φ (r)

E (r) ρ (r)

由此可见, CBED的质心位置   与偏移样

品内势场的梯度  有着线性关系. 对于非磁

性样品, 其内部仅存在一个静电势场  , 以及对

应的样品内建电场  和电荷密度分布  . 它

们三者之间通过泊松方程和高斯定律相联系: 

∇2φ (r) = −∇E (r) = − 1

ε0
ρ (r) . (18)

φ (r)由 (18)式可知, 为了获得直接依赖于  的

图像, 需要对 (17)式进行积分. 具体表达式为 

F{I iCOM(rp)}(kp)=
kp · F

{
ICOM(rp)

}
(kp)

2πik2
p

. (19)

I iCOM ICOM ICOM (rp) =

∇ · I iCOM (rp) kp ̸= 0

  图像与   满足梯度关系, 即  

 . 对于   . 积分过的图像为一个

任意常数, 将 (17)式代入 (19)式, 应用卷积定理

得到: 

F
{
ICOM (rp)

}
(kp)

=
1

2πF
{
|Ψin (r)|2

}
(kp) 2πikpF{φ(r)}(kp). (20)

将之变形可得 

kpF
{
ICOM (rp)

}
(kp)

2πik2
p

=
1

2πF
{
|Ψin (r)|2

}
(kp)F {φ (r)} (kp) . (21)

做逆傅里叶变换得到: 

I iCOM (rp) =
1

2π

(
|Ψin (r)|2 ⋆ φ (r)

)
(rp) . (22)

I iCOM φ (r)由此表明  图像对于样品带来的相位偏移 

是线性的. 

2.2    差分相位成像直接表征质心

x

我们讨论最常用的四分区 DPC探头的情形.

图 1(a)展示了 STEM表征过程中样品电场对电子

束的偏转示意图, 红色矩形为样品, 电子束在样品

的电场驱动下发生偏转, 虚线为真空时的居中状

态. 图 1(b)展示了分区探头的形貌和 CBED在

探测器平面的偏转, 虚线和实心圆盘分别对应真

空情形和电子束受电场偏转的情形. 另外, 右上角

标记了分区探头的  方向 (探头圆心到 1号区域

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 74, No. 14 (2025)    146801

146801-3

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


x

θ0

中心的矢量方向)与扫描坐标系的  方向. 它们往

往存在夹角,  在使用 DPC探头时 ,  需要注意探

头朝向与 STEM扫描方向的夹角   ,  在计算

DPC信号在扫描坐标系中的位置时, 需要将这个

夹角考虑进去.

  

43

12

(b)

detec

scan

0

E

(a)

图 1　DPC-STEM示意图　(a) 电子束受样品内电场作用

发生偏转; (b) 四分区 DPC探头

Fig. 1. Schematic  diagram  of  DPC-STEM:  (a)  Electron

beam deflected by electric field in specimen; (b) 4 segment

DPC detector.
 

这里定义四分区探头数据的函数表达式: 

WQj
(k) =

{
1, θ0+(2j − 1)

π
4
⩽ θ<θ0+(2j+1)

π
4
,

0, others,

j = 0, 1, 2, 3, (23)

ϑ θ0

kmin kmax kmax

kBF kmin = 0

其中  表示 k的方向角;    决定相机与图像中坐

标轴 (即扫描方向)的夹角. 探头的内外半径分别

表示为  和   .    通常大于明场盘的半径

 , 对于中心无孔的探头,    . 则每个分区

收到的信号强度表示如下: 

IQj (rp) =

∫∫ ∞

−∞
WQj

(k) ID (k, rp) d2k. (24)

将其展开: 

IQj (rp) =
1

4
+

µx

πkBF

[
sin

(
θ0 + (2j + 1)

π
4

)
−sin

(
θ0 + (2j − 1)

π
4

)]
+

µy

πkBF

[
cos

(
θ0 + (2j − 1)

π
4

)
−cos

(
θ0 + (2j + 1)

π
4

)]
, (25)

kBF (µx, µy)

µx, µy ≪ kBF

x y

(µx, µy)

其中  为明场盘的半径;    为质心的偏移

矢量,    . 由此可以解出明场盘在相对

于扫描方向的坐标系的  与   轴上的偏移位移

 : 

µx =
πkBF
2
√
2

[ (
IQ0(rp)− IQ2(rp)

)
cosϑ0

−
(
IQ1(rp)− IQ3(rp)

)
sinϑ0

]
= IDPCx (rp),

µy =
πkBF
2
√
2

[ (
IQ0(rp)− IQ2(rp)

)
sinϑ0

+
(
IQ1(rp)− IQ3(rp)

)
cosϑ0

]
= IDPCy (rp). (26)

φ (r)

(26)式表明了 DPC分区探头能直接表征 CBED

图样的质心偏移, 即直接表征样品中的电场. 同理,

可以用同样的办法求得 DPC图像的积分 iDPC来

回溯样品中的势场  : 

F
{
I iDPC (rp)

}
(kp) =

kp · F
{
IDPC (rp)

}
(kp)

2πik2
p

. (27)

Lazić

φ (r)

  等 [23] 的模拟工作对比了 iCOM与 iDPC,

得到了两者非常相近的结论. 因此, 四象限的 DPC

探头结合对图像的后处理分析, 可以直接获得薄样

品 (非磁性)内部的势场  . 对于原子序数跨越

大、电子束敏感的材料来说是一种非常理想的结构

表征手段. 

2.3    积分-差分相位衬度 (iDPC) 成像算法
简介

本研究对样品在球差矫正透射电镜 STEM模

式下使用 8分区探头进行数据采集, 得到对应 8个

分区的扫描图像, 作为 iDPC成像算法程序的输入

数据. 图 2展示了分区探头及 iDPC成像示意图.

iDPC成像算法伪代码如下:

1) 导入 8分区探头图像数据.

2) 用导入数据计算 DPC的 x, y 分量图像. 公

式如下: 

chx0
= ch1 − ch3 + 2 · ch5 − 2 · ch7, (28)

 

chy0
= ch2 − ch4 + 2 · ch6 − 2 · ch8, (29)

 

DPCx = chx0
· cosθ0 − chy0

· sinθ0, (30)
 

DPCy = chx0
· sinθ0 + chy0

· cosθ0, (31)

ch1−8

θ0

其中  是每个分区的成像信号 (图 2(b)), 对应

图 2(a)中标记的探头分区,    是八分区探头 x 方

向与 STEM扫描方向的夹角.
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3) 根据 DPC与 iDPC的积分关系, 用傅里叶

方法积分计算 iDPC图像 (图 2(c)): 

I iDPC(rp)=F−1

{
kp · F{IDPC(rp)}(kp)

2πik2
p

}
(kp). (32)

F F−1
  与  分别代表傅里叶变换与逆变换.

4) 对图像进行滤波, 降噪处理. 

3   结果与讨论

本研究以化学气相沉积生长的WS2-MoSe2 单

层平面异质结样品为研究对象, 样品的生长是在低

压化学气相沉积 (low-pressure  chemical  vapor

deposition)系统中进行的. 该 CVD系统装配了一

个三温区管式炉 (记为 zone1-3). 我们首先在蓝宝

石衬底上生长随机分布的三角形 WS2 单层结构,

硫源 (S)被放置在中心石英管内, 位于 zone1区域.

氧化钨 (WO3)粉末分别装载在 3个独立的石英管

中, 放置在 zone2区域. 蓝宝石衬底在生长前先在

Ar/O2 气氛中于 1000 ℃ 退火 4 h, 随后被放置在

zone3区域. 载气为 Ar/H2 (600/50 sccm), 生长过

程中系统压力保持在 1—5 Torr (1 Torr = 133 Pa)
之间. 随后进行 MoSe2 沉积, 其生长参数与 WS2
类似, 仅将前驱体中的WO3 替换为MoO3, 硫源替

换为硒源 (Se). 由于与已形成的WS2 相比, MoSe2
更易在蓝宝石衬底上直接生长, 经过充分的MoSe2
生长后,  实现了完全覆盖且连续的 WS2/MoSe2
平面异质结构薄膜.

样品的差分相位衬度 (DPC)信号采集使用球

差电镜在 80 kV加速电压下获取, 电镜配备了八

分区探头, 每个分区单独收集信号, 我们在 STEM

模式下使用的电子束电流低于 23 pA. 图像采集时

的相机长度为 20 cm, 汇聚半角为 22.4 mrad, 收

集半角范围为 0—27 mrad. 通过自行编写的算法

程序, 由 8个分区信号计算样品的 iDPC图像. 8分

区的外圈等价构成高角度环形暗场像 (HAADF)

探头, 在采集 DPC数据的同时, 通过对外圈 4个

探头接收到的强度信号进行积分, 获得 HAADF

像, 并与该探头获得的其他信息一同分析.

图 3展示了WS2-MoSe2 平面异质结在不同成

像模式下的结构信息. 我们选取图 3(a)红框中的

样品作为示例.

在高倍 HAADF(图 3(b), 图 3(c))中, 可以观

察到 S原子的衬度几乎与背景噪声相当, 非常难以

辨别. 在 HAADF成像中, 衬度大约与原子序数

Z的 1.7次方成正比 [24]. 因此在实验中同时表征原

子序数差距较大元素构成的材料时, 轻元素原子的

衬度较小, 甚至不可见. 而在 DPC图像和 iDPC

图像 (图 3(d), 图 3(e)) 中, 能观察到 DPC图像可

以捕捉到 S原子位置处的电场与电势信号. 图 3(d)

的插图色轮表示方向, 颜色的亮度表示电场的大

小. 在 iDPC图像中, S原子衬度清晰可见. 我们基

于 iDPC图像, 可以得到轻元素 S的原子位置, 从

而获得精确的原子结构. 与图 3(e)对应的原子结

构展示在图 3(f)中.

为了进一步对比 HAADF与 iDPC两种成像

方法对平面异质结的成像能力, 分别对这两种方法

的图像中 A, B 位原子衬度做了线扫描强度分布

(图 4(a), 图 4(b)).  在 HAADF中 ,  扣除背底后 ,

W原子和 S原子在原子中心的位置衬度比大约在

4倍左右, 再考虑到成像中W原子的直径相较于

S原子更大, 考虑这个线扫描强度分布范围内包含

了 S原子周围空间的噪声, 实际的W, S原子衬度

 

(a) (b) (c)

ch1-8 iDPC

6

2

7 3 1 5

4

8

图 2    分区探头示意图以及 iDPC成像算法简要示意　(a) 八分区探头的示意图; (b) 每一个分区在 STEM扫描模式下得到的图

像信号; (c) 分区信号经由成像算法计算得到样品 iDPC图像

Fig. 2. Schematic diagram of the segmented probe and a brief illustration of the iDPC imaging algorithm: (a) Schematic diagram of

the  eight-segment  probe;  (b)  signals  obtained  from  each  segment  in  STEM scanning  mode;  (c)  the  segmented  signals  processed

through the imaging algorithm to obtain the sample's iDPC image.
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比值要更大. 这里定义图像信噪比 SNR为 WS2
区域 S原子峰值强度与真空区域平均强度的比值,

对未经降噪处理的 HAADF与 iDPC图像进行计

算, SNRHAADF = 1.234, SNRiDPC = 3.677, 由此可

见, iDPC图像信噪比要显著优于 HAADF. 另外,

从图 4(a), 图 4(c)中也可以看出, HAADF成像模

式下 S原子几乎没有衬度, 意味着无法对其进行精

准定位, 也无从分析材料原子结构. 而在 iDPC图

像中 (图 4(c), 图 4(d)), 由于图像衬度与材料内建

电场有线性关系, 而与原子序数并无直接相关性,

可以见到 S原子的衬度大大增强. 同时要注意到的

是, 在图 4(b)的线扫描强度分布中 S原子和W原

子在衬度上区别并不显著, 且在 iDPC图像中的直

径差别也甚微, 为了明确区分W原子晶格与 S原

子晶格, 同时获取 HAADF和 iDPC图像是十分

必要的. 同理, 对于平面异质结的MoSe2 区域也是

如此. 图 4(c), 图 4(d)展示了 HAADF与 iDPC

图像在异质结界面处的原子成像对比, 红、蓝、黄、

绿颜色分别表示W, S, Mo, Se原子, 图 4(c), 图 4(d)

所用原子模型相同, 由 iDPC图像分析得出. 可以

发现在同一个实验过程中, 尤其是考虑到样品对电

子束敏感的表征过程中, 连续采集带来的过高电子

束剂量会破坏样品的本征结构, 甚至引发缺陷, 此

时 HAADF成像相较于 iDPC, 在确定二维材料结

构, 尤其是界面原子结构上, 要显著弱于 iDPC成

像. 这一方法拓展了我们对材料结构表征的边界.

我们对 8个界面区域构建原子结构, 进行了统

计. WS2-MoSe2 平面异质结两侧晶格的夹角分布

在 29°与 35°之间 . 在我们表征的平面异质结中 ,

WS2 的平均晶格常数为 3.18 Å, MoSe2 的平均晶

格常数为 3.16 Å, 两者之间相差 6.3‰. 另外, 我们

初步发现在边界附近, 晶格会在两个基矢方向分别

发生约 4‰与 2％的应变, 显著畸变仅仅发生在边

界直接接触的一个晶格周期内. 由此可推断, 相比

角度因素来说, 界面两侧六角晶格的失配是由界面

两侧晶格的夹角主导的, 界面晶格失配而累积的应

力是特殊构型与空洞区域产生的主要原因. 经统

计, 8个界面区域的原子结构主要有三种典型构型,

展示在图 5中. 图中蓝色与红色连线表示界面同侧

的 A 位晶格连接 (W-W, Mo-Mo), 绿色表示界面

 

(a) (b) (c)

(d) (e) (f)

0.2 mm
1 nm 3 A

3 A 3 A

图 3    平面异质结的电镜成像与原子模型　(a) WS2-MoSe2 的低倍电镜像; (b) 平面异质结的 HAADF-STEM像; (c) WS2 区域的

放大图 (图 (b)中红框部分); (d) 放大区域的 DPC图像 ; (e) 放大区域的 iDPC信号 ; (f) 放大区域对应的原子模型 (红色标记 :

W原子, 蓝色标记: S原子)

Fig. 3. Electron microscopy imaging and atomic model of the planar heterojunction: (a) Low magnification STEM image of WS2-

MoSe2;  (b)  HAADF-STEM image of  the planar  heterojunction;  (c)  magnified display of  the WS2  region (red box in Figure  (b));

(d) DPC image of the magnified region, scale bar: 3 Å; (e) iDPC signal of the magnified region; (f) corresponding atomic model of

the magnified region (red: W atoms, blue: S atoms).
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间的 A 位原子晶格连接 (W-Mo), 颜色区分可以帮

助我们更清晰地观察界面构型. 在界面两侧晶格延

伸位置差距并不大时, 两侧的晶格会共用同一个原

子, 以变形但仍保持六角晶格的形式过渡融合, 此
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图 4    HAADF与 iDPC成像的对比　(a) WS2 区域的 HAADF图像以及框选区域的线扫描强度分布, 线扫描横坐标单位为 pixel;

(b)同一区域的 iDPC图像以及同区域的线扫描强度分布 ; (c)平面异质结界面处的 HAADF图像与原子模型 ; (d) 同一区域的

iDPC图像与原子模型

Fig. 4. Comparison of HAADF and iDPC imaging: (a) HAADF image of the WS2 region and Line profile of the selected area, line

profile exhibit in pixels; (b) iDPC image of the same region and the line profile of the same area; (c) HAADF image at the inter-

face of the planar heterojunction and the corresponding atomic model; (d) iDPC image and atomic model at the same region.
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图 5    平面异质结界面典型原子构型　(a) 平面异质结WS2 的界面过渡; (b) 融合型界面; (c) 四边形过渡构型; (d) 五边形过渡

构型; (e) 四边形、五边形界面构型示意图

Fig. 5. Typical  configurations  of  the planar  heterojunction interface:  (a)  Illustration of  the transition at  the WS2  interface  of  the

planar  heterojunction;  (b)  merged  interface;  (c)  quadrilateral  transition  configuration;  (d)  pentagon  transition  configuration;

(e) individual display of quadrilateral and pentagon interface configurations.
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时的界面构型我们将之称为“融合型”(见图 5(b));

通常, 由于两种材料晶格相互之间存在角度差, 当

界面从融合型过渡继续延伸时,  此时六角晶格

B 位原子的格点相对, A 位原子会直接构成四边形

以过渡完全不适配的晶格, 此处位于四边形内部

的 B 位原子顶点只保留其中的一个, 与周围的四

个 A 位原子共同成键, 经过一个四边形过渡后, 界

面应力被释放, 同时又能以融合型相接 (见图 5(c));

最后一个非常典型的构型是“五边形”过渡构型, 当

界面两侧晶格延伸位置差距较大时, 两个 A 位晶

格融合会带来很大的应力, 此时两侧材料晶格会同

时生成空位, 在过渡处形成五边形结构 (见图 5(d)).

在我们表征的 8个界面中, 均观察到五边形结

构与四边形结构相邻出现的情况, 图 5(e)单独展

示了四边形和五边形这两种构型. 

4   结　论

我们通过解析球差校正电镜八分区探头实验

数据, 并基于积分差分相位衬度 (iDPC)成像技术

原理, 自行编写算法程序, 对 WS2-MoSe2 单层异

质结界面进行了精确表征. 结果表明, 与高角度环

形暗场成像 (HAADF)相比, iDPC在成像能力上

显示出更高的信噪比, 能够清晰地获得轻元素原子

的电场分布. 此外, iDPC技术能够同时精准定位

W, Se, Mo和 S等元素序数跨度较大的原子. 进一

步, 我们利用 iDPC技术表征了几种典型的界面原

子结构, 演示了不同界面应力状况下的原子构型变

化过程. 在原子分辨下揭示了二维材料界面原子结

构特征, 为深入理解界面物性提供了重要依据. 本

工作不仅拓展了二维材料界面结构精确表征方法,

也为相关光电与电子器件的设计和优化奠定了结

构基础.
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Abstract

Two-dimensional  planar  heterojunctions  composed  of  single-layer  transition  metal  dichalcogenides  have
great  potential  applications  in  low-power,  high-performance,  and flexible  optoelectronic  devices.  The  localized
atomic  structure  and  crystal  defects  at  interface  govern  the  electronic,  magnetic,  optical,  catalytic,  and
topological  quantum  properties.  However,  accurate  characterization  of  interface  atomic  structure  is  still  a
challenge,  so  far.  To  determine  the  accurate  atomic  position,  a  spherical  aberration-corrected  electron
microscope  with  segmented  detector  is  employed,  and  the  calculation  is  performed  by  integrated  differential
phase  contrast  (iDPC)  imaging  algorithm.  By  using  the  iDPC  method,  the  atomic  structure  of  WS2-MoSe2
monolayer  heterojunction  interface  is  characterized,  and  the  W,  Se,  Mo,  and  S  atoms  are  imaged
simultaneously.  Statistics  show  that  the  angles  between  the  lattices  on  both  sides  of  the  WS2-MoSe2  planar
heterojunction are distributed around 29° and 35°. Additionally, it is found that the lattice near the boundary
experiences  the  strains  of  approximately  4‰  and  2%  in  the  two  lattice  vector  directions,  with  significant
distortion occurring only at the interface.  In this work, several typical atomic configurations,  including merge
type, quadrilateral type, and pentagonal type are found. The interface atomic configuration can help to release
stress at the lateral interface. This study provides a useful method for accurately characterizing the structures
for planar heterojunctions of monolayer transition metal dichalcogenide. It is of great significance for in-depth
research on the structure-property relationship at single-atom resolution in various interface structures.

Keywords: integrated  differential  phase  contrast,  2-dimensional  material,  heterojunction,  interface  atomic
structure
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WS2-MoSe2二维平面异质结界面原子结构的积分相位差分衬度成像
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