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柔性基底体系是晶体外延生长领域于 20世纪 90年代提出的概念. 其核心思想是利用超薄的基底, 使其
在外延生长时能同时与外延晶膜发生应变, 以抵消二者之间的晶格失配, 从而减少外延晶膜中的位错, 提高晶
膜的质量. 但是人工制备性能优良的超薄基底往往需要较为复杂的工艺. 另一方面, 过渡金属硫族化合物由
于其层状结构特性和层间较弱的范德瓦耳斯相互作用, 是天然的柔性基底. 本文介绍近几年来新发展的过渡
金属硫族化合物柔性基底体系的模型及应用. 以Au-MoS2作为柔性基底外延生长的原型, 结合密度泛函理
论、线性弹性理论以及位错理论构建模型, 并根据计算结果解释了早先利用透射电子显微镜观测到的Au薄膜
在MoS2上外延生长的相关实验现象. 此外, 本文还介绍了受到该理论模型启发的相关实验工作, 特别是利用
Au薄膜分离大面积、单层、高质量MoS2的技术. 最后, 讨论了在该领域内值得关注和进一步探索的理论问题.

关键词: 柔性基底, 过渡金属硫族化合物, 第一性原理计算, 线性弹性理论
PACS: 81.15.–z, 68.35.Gy DOI: 10.7498/aps.67.20181571

1 引 言

过渡金属硫族化合物 (transition metal dichal-
cogenides, TMDCs), 特别是二硫化钼 (MoS2), 由
于其类似石墨烯的层状结构、优良的半导体电学

性质以及在光电子器件和二维功能材料中巨大的

应用潜力, 近年来引起了相关领域极大的研究兴
趣 [1−6] . 在制备相关器件时, 需要将其他材料在
TMDCs上生长, 或者将TMDCs生长在其他材料
之上. 因此, Au薄膜在MoS2上的生长值得作为

典型体系进行深入研究. 事实上, 晶体生长领域
的学者们早在二十世纪六七十年代就通过几乎是

最早的原位与非原位透射电子显微镜 (in situ &
ex situ TEM)对Au在MoS2上的生长进行了详细

的研究 [7−11]. 实验上观察到的一个显著现象是在
MoS2基底上的岛状Au薄膜几乎完全是 {111}朝

向生长, 并且晶膜的 ⟨110⟩方向几乎平行于基底的
⟨112̄0⟩方向 (虽然有约±0.25◦的微小偏离). MoS2

基底上的Ag薄膜也有类似的现象. 另外, 还通过
TEM证实了Au薄膜中失配位错的存在 [11].
虽然Jesser和Kuhlmann-Wilsdorf [8,12]利用当

时已有的理论手段模拟了Au薄膜的生长和演化,
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但其根本是基于对界面性质的唯象认识. 同时,
MoS2被认为是块体基底, 没有考虑层间的范德瓦
耳斯 (van der Waals, vdW)相互作用. 在传统外
延生长模型下考察该体系时, 认为基底无穷厚不
会产生形变, 只有薄膜产生形变. 此时考虑体系
总的弹性能, 会发现Au的 {111}朝向并不是能量
最低的构型. {001}朝向与旋转的 {111}朝向 (ro-
tated {111}, 简记为R{111})的能量都较 {111}朝
向更低. 这三种朝向的构型以及它们弹性能随着
薄膜厚度的变化如图 1所示. 最近, 根据MoS2的

vdW材料层状结构特性, 我们提出了TMDCs柔性
基底外延生长体系的理论模型 [13]. 以Au-MoS2为

原型, 结合密度泛函理论 (density functional the-
ory, DFT)计算、线性弹性理论和位错理论, 并加入
表面、界面能的影响, 我们证明了在柔性基底的模
型下, Au薄膜的 {111}朝向为能量最低的构型, 如
图 1 (e)所示. 另外, 我们还根据模型给出的位错密
度估算了Au 薄膜的晶向与MoS2相应晶向的偏离

值, 这一数值与实验上的观测值符合得很好 [7].
该理论模型的提出马上引起了多位实验学

家的关注与兴趣. 加州伯克利大学 Javey团队的
Kiriya等 [14], 华东师范大学的白伟、唐晓东团
队 [15], 乌克兰国家科学院的Borodinova等 [16]都

利用该模型解释了他们各自在MoS2基底或其他

类似基底上外延生长时所观察到的晶向关系、薄

膜形貌、生长机理等. 此外, 鉴于计算结果显示
Au与MoS2界面处Au—S键强度较高,可以利用外
延Au薄膜来操控、分离单层MoS2. 受该思想的
启发, 我们与加州伯克利大学 Javey团队的Desai
等合作, 利用Au膜成功分离了大面积同时具有几
乎完美光电学性质 (optoelectronically-perfect)的
单层MoS2

[17]. 这项成果可以为发展大规模基于
TMDCs的光电学器件提供重要的技术基础.

本文第 2节介绍早期的柔性基底外延生长;
第 3节以Au-MoS2为原型体系, 重点介绍基于
TMDCs柔性基底的理论模型; 第 4节介绍与该理
论相关的一些实验工作, 特别是利用外延生长的
Au薄膜分离大面积、高质量的单层MoS2的技术手

段; 第 5节讨论未来值得关注和进一步探索的理论
问题.
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图 1 (a) {111}朝向、(b) {001}朝向以及 (c)旋转的 {111} 朝向 (R{111})的界面构型示意图; (d) 在传统外延生长模型
下, 三种构型的弹性能随着厚度的变化; (e) 在考虑了表面能与界面能的贡献后, 传统外延生长模型 (有T前缀)依然预测
{001}为能量最低的构型; 而在柔性基底外延生长模型下 (无T前缀), {111}朝向的能量是最低的 [13]

Fig. 1. Atomic configuration of (a) {111} orientation, (b) {001} orientation and (c) rotated {111} orientation
interfaces; (d) under the traditional epitaxy model, the elastic energy in three orientations, assuming a rigid MoS2
substrate; (e) with the account for the surface and interface energies, traditional epitaxy still predicts the {001}
orientation to be the lowest energy configuration (for the most range of thickness); while in the compliant substrate
epitaxy (curves without “T” prefix), {111} orientation has the lowest energy [13].
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2 早期的柔性基底外延生长

柔性基底外延生长的模型最早于 20世纪 90年
代由Lo提出 [18], 但最原始的思想, 模型计算和实
验展示可以追溯到 20世纪 80年代Woltersdorf和
Pippel [19,20]关于金属生长的工作. 早期的柔性基
底模型与本文介绍的基于TMDCs柔性基底模型的
核心特性大体相同, 即超薄的基底在外延生长时能
同时与外延晶体发生应变以抵消晶格失配. 但早期
的柔性基底都依赖于人工手段的制备, 而复杂的工
艺限制了这些模型的大规模推广和应用. 本节对早
期典型的柔性基底外延生长的模型做简要介绍.

1)悬空柔性基底 (freestanding compliant sub-
strate). 其基本思想是利用刻蚀的手段制备薄膜
式的悬空柔性基底. 这方面最早的研究是Chua
等 [21]利用支点上的GaAs悬空薄膜生长高质量
的 In0.14Ga0.86As膜, 如图 2 (a)所示. 但这项技术
的缺点在于柔性基底会由于外延薄膜中的应力

而产生弯曲和破裂. 另一种悬空柔性基底是通
过圆平台基座所实现. Jones等 [22]利用光刻蚀技

术制备了 In0.05Ga0.95As的基座式悬空柔性基底,
并在其上生长了 In0.15Ga0.85As的外延薄膜以及
In0.4Ga0.6As的量子阱, 其结构示意图如图 2 (b)所
示. 但基座式的柔性基底结构非常脆弱, 同时基座
表面也很难保持水平 [23].

Compliant layer

(a) (b)

Viscous
  layer

Deposited layer

Twist bonded layer

Mechanical host 
substrate

(c) (d)

图 2 早期柔性基底外延生长的几种典型模式 (a)空洞式悬空柔性基底; (b)基座式悬空柔性基
底; (c) 黏性层柔性基底; (d)扭曲层柔性基底
Fig. 2. Models of early compliant substrate epitaxy: (a) Hole-freestanding compliant sub-
strate; (b) pedestal-freestanding compliant substrate; (c) viscous layer compliant substrate;
(d) twist-bonded layer compliant substrate.

2) 黏性层柔性基底 (viscous layer compliant
substrate). 其基本思想是利用非晶态的SiO2、玻

璃 (含30%—50% B2O3) 或者在生长温度下呈液体
的金属 In, 形成具有黏性特性, 几乎无摩擦的柔性
基底, 如图 2 (c)所示. 典型性的工作可参考Powell
等 [24]、Hansen等 [25], 以及Carter-Coman 等 [26]的

文章. 这类方法的困难在于制备足够薄的黏性层
膜, 其效率也较下面介绍的扭曲层柔性基底偏低.

3) 扭曲层柔性基底 (twist-bonded layer com-
pliant substrate) 最早由Ejeckam等 [27]提出, 其基
本思想是利用与固定基底 (mechanical host sub-
strate)相同的材料作为柔性基底, 但该柔性基底
层与固有基底间存在较大的扭曲角度 (large twist
angle), 如图 2 (d)所示. Ejeckam等 [27]进而实现了

3 nm厚的、具有不同扭曲角度的GaAs 柔性基底.
许多研究表明, 当扭曲的角度大于15◦—20◦时才能
形成有效的柔性基底. 该类柔性基底具体的制备工
艺在Bourret [23]和Ayers [28]的综述中都有较详细

的介绍. 原则上, 该类柔性基底技术的适用性较前
两种更广.

综上可见, 早期柔性基底外延生长模型依赖于
人工手段 (腐蚀、光刻等)制备出柔性基底. 制备性
能优良的柔性基底往往对工艺的精度有非常高的

要求, 同时制备过程也较为繁琐, 从而限制了这些
模型进一步发展和应用. 下面所要重点介绍的基于
TMDCs的柔性基底体系, 利用vdW材料天然的层
状特性实现柔性基底, 从而巧妙地回避了传统柔性
基底在制备工艺上的种种问题.
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3 Au-MoS2的柔性基底外延生长体系

我们在仔细考察了Au在MoS2上的生长后发

现 [13], MoS2等TMDCs由于其层状的结构, 以及
层间较弱的vdW相互作用, 当外延晶膜与基底能
形成较强的化学键时, 最顶层的基底天然成为柔性
基底. 而MoS2的柔性基底特性在解释Au在MoS2

上外延生长的相关实验现象时非常关键.

3.1 理论模型

该柔性基底模型 [13]的基础是通过线性弹性理

论和位错理论描述体系的能量变化, 并借助DFT
计算给出关键的材料参数, 如弹性常数、表面和界
面能等. Au-MoS2柔性基底外延生长体系的示意

图如图 3所示. 相对于材料各自的块体状态而言,
体系的能量变化可以表示为

∆E = EAu,sur + Efilm + Esub + EAu/S,int

+ Eslip + Edis, (1)

其中EAu,sur是Au膜表面的应变弹性能, Efilm是

Au膜块体部分的弹性能, Esub是基底的弹性能,
EAu/S,int是Au-MoS2界面的应变弹性能, Eslip是

最顶层MoS2与其余MoS2基底间的滑移能, Edis

是晶膜中产生位错的弹性能. 下面对各部分能量进
行介绍.

Au

Au S bond

vdW 

interaction

Bulk MoS2

图 3 Au-MoS2柔性基底外延生长体系示意图
Fig. 3. Illustration of the compliant substrate epitaxy
system of Au-MoS2.

1) 弹性能项. 在 (1)式中, 右边前四项的表达
式可以根据线性弹性理论给出:

Efilm =
1

2
Cf,ijklεf,ijεf,klVf, (2)

Esub =
1

2
Csub,ijklεsub,ijεsub,klAsub, (3)

EAu,sur = γs+fs,ijεs,ij+
1

2
Cs,ijklεs,ijεs,klAs, (4)

EAu/S,in = γI+fI,ijεI,ij+
1

2
CI,ijklεI,ijεI,klAI, (5)

其中Cf,ijkl, Csub,ijkl为晶膜和最顶层基底的弹性

常数 (应变张量以同样的方式定义); γs和γI分别为

表面能与界面能; 由于表面与界面都依赖于块体
晶格而存在, 故没有稳定性的限制, 从而其弹性能
表达式含有一阶项 fij ; Vf为晶膜在块体材料中的

平衡体积; Asub, As和AI分别为基底、表面和界面

的平衡体积, 特别地, 表面与界面的平衡面积As和

AI取为Au晶膜的相应平衡面积Af,而Asub为单层

MoS2 单胞的平衡面积.
在上述参数中, 除了表面弹性能与界面弹性

能的零阶项 (γs, γI)、一阶项 (fI,ij , fs,ij)与二阶项
(Cs,ijkl, CI,ijkl), 其他参数都由DFT计算直接获
得. 而上述未知的表面与界面参数则是根据上面获
得的表达式, 拟合DFT 计算所得的不同层数Au膜
加单层MoS2体系的能量得到. 具体的计算和拟合
细节请参考关于Au-MoS2柔性基底理论模型的文

章 [13].
2) 基底间的滑移能. 对于最顶层MoS2与其余

MoS2基底间的滑移能, 通过考察双层MoS2体系

的层间相互作用进行估算. Au-MoS2体系中, 顶层
MoS2的平均应变约在−5%. 因此, 取第一个双层
MoS2体系为无应变体系作为基准. 每层MoS2含

20× 20个原胞, 两层MoS2的堆叠方式与块体中的

一致. 第二个双层体系中, 其中一层MoS2被施加

了−5%的双轴应变, 而另一层保持不变. 两个体系
的层间相互作用能量差为柔性基底体系滑移能的

估计值. 层间的相互作用由Grimme [29]所提出的

含vdW修正的DFT D2表达式计算得到:

Ecorr = −
Nat1∑
i

Nat2∑
j

C6ij

r6ij
fdmp(rij). (6)

这里, 角标 i, j分别遍历第一层与第二层中的所有
原子; rij为两原子间的距离. C6ij是描述两原子间

的vdW相互作用强度的参数, 与两个原子的原子
种类有关,

C6ij =
√
C6iC6j , (7)

其中C6i和C6j仅与元素种类有关, 与其所在的化
学环境几乎无关; fdmp(rij)为阻尼函数, 作用是减
少奇异性以帮助求和的收敛. 此外, Grimme还在
文献 [29]中提供了元素周期表中前五行元素的C6i

数值.
根据我们的计算, −5%应变所产生的滑移能

为每单胞5 meV, 故这里考虑的所有Au-MoS2体系

中的滑移能的量级都应在 1 meV. 相较于弹性能和
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位错能的贡献, 在目前的模型中该部分的能量贡献
可以暂时忽略.

3) 失配位错能. 当失配位错出现时, 晶格常数
不同所导致的应变可以得到部分抵消, 但代价是
产生了位错的形成能. 我们在讨论Au-MoS2体系

中Au膜的位错时做了这些假设 [13]: 1⃝位错为全位
错 (pure dislocation); 2⃝一组相同的位错平行排列,
并具有统一的间距. 根据位错理论, 一组间距为 p

的位错的形成能为

Edis,i =
Kib

2
i

4πp
log

(4h
b

)
Af. (8)

(8)式中, h为膜的厚度, Af为膜的面积, b为伯格斯
矢量 (Burgers vector), Ki是晶格各向异性能的参

量, 而 bi为b在相应方向上的投影组分 (各向异性
能的定义和计算请参考Hirth等 [30]的著作). 关于
Au晶膜{111}, R{111}和{001}朝向中的位错构型
如图 4所示. 构型和应变的相互关系的具体分析请
参考我们Au-MoS2柔性基底的文章

[13].

(b)(a)

图 4 (a) Au晶膜 {111}朝向和R{111}朝向中的位错
构型 (俯视图), 其中实线代表位错的线方向, 箭头代表
{111}朝向中的伯格斯矢量, R{111} 中的伯格斯矢量大
小相等, 方向相反; (b) {001} 朝向中的位错构型 [13]

Fig. 4. (a) Dislocation geometry in the {111} and
R{111} orientation films; solid lines represent the line
direction of the dislocation; arrows indicate the Burg-
ers vectors; (b) dislocation geometry in the {001} ori-
entation film [13].

3.2 数值模拟

Au-MoS2理论模型的计算结果分为两部分.
1) 不含位错能的参数拟合. 首先需要在不含

位错的∆E表达式中, 通过对DFT 计算结果的拟
合, 给出表面和界面的相关弹性参量. (1)式中, 给
定Au膜的厚度, 平衡状态时∆E的表达式由以应

变为变量求极小值得到. 在求极小时应注意到在
Au与MoS2的界面处对二者的应变有晶格匹配的

约束条件. 同时, 晶格对称性和界面构型对应变
矩阵形式也有简化. 以{111}朝向为例, Au晶膜与
MoS2都不含剪切应变. 此外, 由于晶格对称性的

要求, 其正交应变在x, y方向上的分量是相等的

(ε11 = ε22). 因此, 界面处晶格匹配的约束条件为
aAu(1 + εAu,11) = aMoS2(1 + εMoS2,11), (9)

式中, aAu和aMoS2代表晶格常数. 在将约束代入
∆E的表达式之后, 将该表达式相对于应变张量中
所有的独立变量求极小. 最后再根据极小值的表达
式拟合DFT计算所得到的∆E以及应变随厚度所

变化的数据. ∆E拟合结果如图 5中圆点和实线所
示. 而根据拟合所得到的表面和界面的弹性参数则
可应用于后面包含位错能项的∆E的计算.
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{001}
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With dis

图 5 不同朝向下∆E随Au膜层数变化的曲线, 其中实
线为不含位错能项对DFT计算数据 (圆点)的拟合结果,
虚线为含位错能项的最终结果 [13]

Fig. 5. ∆E versus Au thickness for three orientations.
Solid lines are the fitting results of ∆E without the
dislocation energy term to the DFT results (circle).
Dashed lines are the final results of ∆E (with the dis-
location term) [13].

2) 含位错能的总结果. 在获得表面和界面的
弹性参数后, 可以将位错能的贡献加入∆E. 此时,
由于位错的出现, 界面处的晶格匹配的约束条件多
了位错对应变的释放. 以 {111}朝向为例, 此时界
面处的约束条件为√

3|b|
2p

=
aMoS2(1 + ηMo,11)− aAu

aAu
− ηAu,11, (10)

其中等号左边的部分来自于位错的贡献; b和 p分

别为位错的伯格斯矢量和间距. 同时注意到 {111}
朝向的对称性, 图 4中的两组位错具有相同的间
距 p. 为区别于不含位错时的约束条件, 这里η代表

应变. 同样将该约束条件代入含位错能的∆E表达

式, 再对应变张量的独立分量和位错密度 1/p求极

小值, 可以获得平衡状态时∆E的数值. 含位错能
时∆E随厚度的变化如图 5中虚线所示.

3.3 相关讨论

与传统外延生长理论所不同的是, 根据Au-
MoS2柔性基底的模型, {111}朝向成为了能量最
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低的外延生长构型, 如图 1 (e)和图 5所示. 这一
结果与实验上观测到的Au薄膜几乎都是 {111}朝
向的现象 [7]相符合. 除了MoS2柔性基底的特性,
还有一个重要因素使得 {111}朝向能量更低: 即
Au-MoS2的界面性质. 界面对于稳定性的影响在
{111}朝向和R{111}朝向两种构型的比较中尤为
明显. 考虑到这两种构型唯一的区别就是界面处的
结构不同, 如图 1所示: 在{111}构型中, 界面处每
一个S原子上方都有一个Au原子, 因而Au—S成
键较强; 而在R{111}朝向中, 界面处仅有约 1/4的
Au 原子在S原子上方直接成键, 因而Au—S成键
较弱. 拟合所得的界面能数值同样体现了这一点:
{111}构型的界面能较R{111}的低 0.03 eV/Å, 同
时Au—S键的强度约为 0.3 eV [13]. 这一认识也与
人们早先在硫醇类和二硫化物中发现的Au—S键
强度相符合 [31]. 因此, Au-MoS2 在外延体系中, 界
面处的Au—S键强度也是 {111}朝向构型较其他
朝向更稳定的重要因素之一. 更重要的是, 可以通
过Au—S键操控单层MoS2, 因为Au—S的强度要
强于层间的vdW相互作用. 将在下一节介绍实验
上受到Au-MoS2体系计算结果启发而实现的大面

积单层MoS2的分离
[17].

除此之外, 该柔性基底模型也可以成功预测实
验上观测到的Au薄膜与MoS2晶向间的微小偏移

(由TEM所得到的Moiré 条纹测得) [17]. 经过仔细
分析, 我们认为晶向间的微小偏移是由于Au{111}
朝向的薄膜中两组位错的间距或个数不严格一致

所导致的 [13]. 理想情况下, 图 4 (a)中两组位错的
间距应当严格相等. 然而, 当二者的间距产生微小
的偏离∆p时, 会在畸变张量 (distortion tensor)中
产生反对称的旋转分量, 从而导致的旋转角度为
|b|∆p/(4p2). 根据实验文献, TEM照片里的Au膜
的大小约为 20 nm. 同时模型中计算得到的 5 nm
厚的Au薄膜中位错的间距约为 4 nm. 当两组位
错的个数产生微小的差别 (±1)时, 可计算得晶膜
的旋转量为±0.26◦. 这与实验上观测到的旋转量
±0.25◦符合得非常好 [7].

4 Au-MoS2柔性基底的应用: 分离大
面积单层MoS2

Au-MoS2柔性基底理论模型的提出引起了多

位实验学家的关注与兴趣. 加州伯克利大学Javey

团队的Kiriya等 [14]根据我们的模型 [13], 推测出
当Au纳米线在MoS2基底上互成 60◦生长时, Au
与MoS2间的晶向关系很有可能是之前所讨论的

{111}朝向的构型. 华东师范大学的白伟、唐晓东
团队 [15]利用柔性基底模型中表面、界面能的概念

解释了SrTiO3基底上MnTe薄膜 {111}朝向存在
的合理性. 乌克兰国家科学院的Borodinova等 [16]

认为正是由于柔性基底的特性使得不同Au 纳米结
构能在MoS2基底上生长, 并通过实验展示了在不
同生长条件下在MoS2基底上得到的Au 纳米颗粒、
纳米线、纳米三角形及六边形薄膜等结构.

目前该模型最重要的应用是分离大面积单层

MoS2. 如前面所提到的, 由于界面处Au—S键的
强度较高, 同时MoS2层间的vdW相互作用较弱,
因而可以通过Au—S键操控最顶层的MoS2. 受
这一想法启发, 我们的实验合作者加州伯克利大
学Javey团队的Desai等 [17]通过利用MoS2表面生

长的Au膜, 成功分离了大面积同时具有几乎完
美光电学性质 (optoelectronically-perfect)的单层
MoS2

[17].
在此, 我们对这项技术做简要介绍: 第一步是

在块体MoS2上沉积生长Au 薄膜. 由于Au—S的
成键强度要高于MoS2层间的vdW相互作用, 同时
顶层MoS2中产生的应变减弱了其与下层MoS2的

相互作用, 因此可以选择性地剥离最顶层的MoS2.
具体分离时使用的是热剥离胶带, 将最顶层MoS2

转移到目标基底上 (Si/SiO2). 在转移之后, 再利
用化学刻蚀的手段 (KI/I2)清除单层MoS2上的Au
膜. 最后使用丙酮和异丙醇 (acetone and isopropyl
alcohol)清洁单层MoS2上的残留物. 通过这种方
法获得的单层MoS2, 成功率较传统胶带分离的方
法更高, 同时分离出的单层MoS2的面积也至少

要高一个量级 [17], 如图 6 (c)所示. 进一步的光学
和电学的表征实验证明这种分离方法得到的单层

MoS2具有很好的均匀性以及优秀的光电学性质.
分离所得的大面积、单层而高质量的MoS2薄膜, 为
大规模TMDCs器件的发展提供了有力的保证. 这
项工作引起了该领域科研人员的广泛关注, 并立即
为之后的许多综述所提及 [32−34]. 关于具体分离、
表征和测量的实验细节, 感兴趣的读者可以参考文
献 [17].
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图 6 (a) 利用Au晶膜外延生长而实现的分离大面积单层MoS2的实验步骤示意图; (b) 分离所得的单层MoS2的实际照
片; (c)胶带分离 (tape exfoliated)与Au膜分离所得到的MoS2面积的柱状图 [17]

Fig. 6. (a) Schematic illustration of the Au exfoliation process; (b) optical microscope image of a large monolayer
MoS2 flake; (c) histogram of flake areas for tape-exfoliated versus Au-exfoliated MoS2 [17].

5 总结与展望

本文主要讨论了基于TMDCs的柔性基底体
系的最新理论进展以及应用. 我们通过结合DFT、
线性弹性理论以及位错理论, 以Au-MoS2作为此

类柔性基底外延生长的原型进行了全面介绍. 并通
过计算结果解释了早先实验上观测到的但传统外

延生长模型无法解释的实验现象. 着重介绍了受该
理论模型启发, 利用MoS2表面生长的Au膜实现
分离大面积、高光电学质量的单层MoS2的技术手

段. 这项技术对于发展大规模TMDCs光电器件有
重要的意义.

虽然TMDCs的柔性基底体系在理论和实践
上都取得了许多进展, 但仍有不少值得进一步探索
的重要问题.

1) 其他TMDCs的柔性基底外延生长体系. 对
Au-MoS2工作一个自然的延伸就是寻找其他类似

的TMDCs的柔性基底体系. 由于柔性基底外延体
系对晶格常数匹配的要求远低于传统外延生长 (Au
与MoS2的晶格失配达到了 6%—8%), 因而在常见

的金属与TMDCs 的组合中, 可以找到许多潜在的
柔性基底体系. 当然, 其他二维材料如石墨烯和氮
化硼也可以作为柔性基底. 这些新的柔性基底体系
是否有特殊的性质? 是否能将这些特性应用到功
能性材料、能源、新型电子器件等领域? 这些问题
值得进一步探索. 同时, 根据所需性质设计、寻找柔
性基底体系的课题很适合利用高通量计算的手段

去研究.
2) 分离单层MoS2技术的模拟与优化. 优化

的核心问题在于寻找最优的Au膜厚度以及膜的形
貌图样, 使得Au膜协助分离单层MoS2时, 最顶层
MoS2与第二层间的vdW相互作用最弱. DFT计
算虽然准确性较高, 但构建一层有∼ 5%应变、一层
无应变的双层MoS2体系需要超大超胞 (至少千原
子量级). 同时由于分离过程涉及vdW的相互作用,
电子自洽计算以及结构弛豫需要很高的精度. 这远
远超出了现有计算集群的计算能力. 折衷的方法或
许是使用分子动力学去研究层间vdW相互作用以
及层间分离的动力学模式. 目前我们认为最合适
的分子动力学经验势为Liang等 [35,36]与Stewart
和Spearot [37]发展的, 能够同时描述MoS2层间与
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层内成键的Mo-S经验势. 最近, 伯克利材料系的
Chrzan团队在该方向上已有最新的进展 [38]. 但此
经验势描述层间分离过程的准确性, 以及是否有必
要发展新的经验势以研究此类问题的必要性, 有待
进一步的探索和论证.

3) 无公度体系的电子结构计算方法. 在Au-
MoS2柔性基底体系中, 顶层MoS2由于其应变数

值的任意性, 非常可能与第二层MoS2形成无公度

体系 (incommensurate system), 即虽然每层内都
具有周期性, 但体系整体无周期性. 无公度体系也
常见于TMDCs的异质结结构. 从理论上认识、研
究无公度体系对于二维材料的基础研究和应用有

着重要的意义. 目前常用的方法是用大超胞的有
公度体系去近似无公度体系, 进而可以利用传统的
Bloch定理进行电子结构计算 [39−41]. 但是这种近
似方法的合理性和准确性仍存在疑问. 因此, 我们
认为很有必要针对无公度体系发展一套高效率与

高精度的计算方法. 关键问题在于利用更严格的数
学语言和工具去描述无公度体系, 并在该框架下发
展求解Kohn-Sham方程的系统理论. 我们在这方
面已有初步的探索.

由衷地感谢中国科学院数学与系统科学研究院刘歆教

授以及北京师范大学数学系陈华杰教授的讨论.
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Abstract
The concept of compliant substrate epitaxy was first proposed by the scientists engaged in crystal growth in the early

1990s. The core idea is to take advantage of such an ultra-thin substrate that the film and the substrate generate strain
together to relieve the lattice mismatch during the epitaxy growth. The quality of the epitaxial film is improved due to
the reduction of the mismatch dislocation density. However, the preparation of the artificial ultra-thin substrate with
good quality requires rather complicated fabrication process. On the other hand, many transition metal dichalcogenides
naturally form the compliant substrates, due to their layered structure and weak van der Waals interlayer interaction.
In this paper, we introduce the transition metal dichalcogenides based compliant substrate epitaxy model and relevant
applications. Through combining density functional theory, linear elasticity theory and dislocation theory, we introduce
the model comprehensively by using the Au-MoS2 as a prototypical example. And we explain the experimental results
of Au growing on MoS2 from the early transition electron microscopy. In addition, we introduce the experimental work
related to the model, especially the Au-mediated exfoliation of large, monolayer and high-quality MoS2. Future directions
and relevant important problems to be solved are also discussed.

Keywords: compliant substrate systems, transition metal dichalcogenides, first principle calculations,
linear elasticity theory
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