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层数变化对堆叠生长的MoS2(1−x)Se2x

电子结构的影响∗

王文杰 康智林 宋茜 王鑫 邓加军† 丁迅雷 车剑滔
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( 2018年 8月 6日收到; 2018年 9月 5日收到修改稿 )

二维过渡金属硫化物因其独特的光电特性在多功能光电器件方面具有广泛的应用前景. 为了进一步拓展
其在微纳光电子器件方面的应用范围, 并提高器件性能, 人们开展了通过合金手段改变端组分材料配比实现
对二维半导体材料带隙调控的带隙工程以及调控生长条件改变材料形貌和结构的缺陷工程研究. 本文利用光
学、原子力和扫描电子显微镜等设备以及拉曼和光致发光光谱等手段对由化学气相沉积法生长出来的堆叠状

MoS2(1−x)Se2x合金的性质进行了研究. 不同于大多数单层或少层MoS2(1−x)Se2x合金的情况, 堆叠生长的
阶梯状MoS2(1−x)Se2x合金材料在厚度从 2.2 nm (约 3层)一直增加到 5.6 nm (约 7层)时都显出了较强的发
光特性, 甚至在 100 nm厚时, 样品的发光谱线仍具有两个发光峰. 两个激子发光峰分别来源于自旋轨道耦合
造成的价带劈裂. 随着厚度的增加, 两个峰都逐渐红移, 显示了合金掺杂时的能带弯曲效应. 拉曼光谱给出了
类MoS2和类MoSe2两套振动模. 随着厚度的增加, 拉曼峰位几乎不移动, 但面内的两个振动模E2g(Mo-Se)和

E2g(Mo-S)逐渐显现并增强. 显然缺陷和应力是影响堆叠生长MoS2(1−x)Se2x合金样品电子结构的主要因素,
这为特殊功能器件的制备和可控缺陷工程的研究提供了有益的参考.

关键词: 化学气相沉积法, MoS2(1−x)Se2x合金, 堆叠生长, 电子结构
PACS: 06.60.Ei, 81.15.Gh, 74.25.Jb, 31.15.ae DOI: 10.7498/aps.67.20181494

1 引 言

二维过渡金属硫化物因其独特的光电特性在

多功能光电器件方面具有广泛的应用前景 [1−5], 为
了进一步拓展其在微纳光电子器件方面的应用范

围, 并提高器件的性能, 研究者们尝试利用多种
方法对二维半导体材料的带隙进行调控 [6]. 通过
掺杂形成合金的方法是调制半导体带隙最通用的

方法 [7,8], 外延生长形成的横向异质结以及两步
取代法、直流溅射法或脉冲激光沉积法合成的纵

向异质结也可以实现带隙的调控 [9−12]. 过渡金
属硫化物的类质同象使它们成为合成三元合金的

最佳端组分材料, 而且不会遇到相分离问题. 近
几年来人们做了各种实验和理论方面的努力来研

究MoS2(1−x)Se2x合金的电子结构特性. 通过化学
气相沉积法制备的单层MoS2(1−x)Se2x合金, 随着
Se/S的改变带隙值从 1.86到 1.57 eV连续变化. Su
等 [13,14]将预生长的 MoS2 (MoSe2)在不同温度下
硒化 (硫化), 获得带隙可调的单层MoSxSey合金,
并揭示了硒化更易发生在材料边缘位置或缺陷多

的位置. Mann [15]将硫和硒的有机前驱体与MoO3

反应, 改变S/Se的值获得了不同禁带宽度的单层
MoS2(1−x)Se2x合金. Li等 [16]报道了组分梯度的

双层MoS2(1−x)Se2x合金的横向生长, 从中心到边
缘Se含量逐渐增加, 相应的带隙逐渐减小.

理论计算得到, 改变MoS2(1−x)Se2x合金的组
分配比不仅可以调控它的带隙, 还可以调控能带
的结构甚至使它的导电性能发生转变 [17]. 层状
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堆叠的二维合金材料有更大的纵横比例和暴露边

缘, 表现出更出众的潜在应用价值 [18]. 例如用少
层二维材料制备的小型储氢设备、电池和超级电

容器等, 就具有其他材料不可比的容量大和存储
密度大等特点. 此外, 层状过渡金属硫化物合金材
料具有明显的边缘悬挂键, 比少层MoS2和MoSe2
化学活性更强, 应用在加氢脱硫和析氢反应中可
以提高催化效率 [19,20]. Li等 [21]已经报道了层状

MoS2纳米片的合成. Tongay等 [22]通过机械剥离

法制备了单层及少层Mo(1−x)WxSe2. 本文通过调
控前驱物用量和炉内生长条件研究了利用化学气

相沉积法制备的堆叠生长阶梯状MoS2(1−x)Se2x合
金的性质. 原子力显微镜 (AFM)、X射线光电子
能谱 (XPS)和光学测量结果表明, 不同于常见的单
层MoS2(1−x)Se2x合金带隙随Se组分增加收缩的
情况, 在近同一组分配比下, MoS2(1−x)Se2x合金随
层数的改变也显现了明显的带隙弯曲效应, 这对研
究和制备新型的多功能光电器件具有重要的参考

价值.

2 实 验

层状稳定的MoSe2和MoS2结构相同, Se和S
在元素周期表中又是同一族, 所以利用化学气相
沉积法 (CVD), 通过调节生长过程中的Se/S比可
以制备出理想的三元合金材料MoS2(1−x)Se2x, 其
单层结构如图 1 (a)所示, Mo原子被两层S原子
包围形成三明治结构, 而Se原子随机地替代S原
子 [23,24]. 精确称量粉末前驱物S 2.0 g, Se 3.0 g
和MoO3 0.1 g. 将单组分粉末源S放置在炉外石
英管的上游 (用加热带缠绕石英管加温), Se以及
MoO3分别置于炉内第一温区 (350 ◦C)和第二温
区 (850 ◦C). 沉积区的浓度梯度和气压是成核关键,
浓度梯度决定成核密度, 而气压会影响源的扩散
速率, 进而影响成核速率. 为了比较不同浓度梯度
下材料的生长差异, 将一片SiO2/Si衬底倒扣置于
MoO3瓷舟上, 同时, 另置两片同样的SiO2/Si衬底
于MoO3瓷舟下游的第三温区 (850 ◦C), 材料生长
实验装置和流程如图 1 (b)所示. 实验前先用 200
sccm (1 sccm = 1 ml/min)氩气冲刷炉腔 10 min,
使炉内处于无氧氛围. 关闭氩气后对炉腔抽真空
到 2 × 10−2 Torr (1 Torr ≈ 133.322 Pa), 然后通
氩气使炉内气压稳定在 1.2 × 103 Pa, 并控制各温

区升温. 率先加热置于炉膛第二温区的MoO3, 待
MoO3升温到670 ◦C时加热上游的S 源. 不断升温
的过程中, 气压会增大, 不同的气压下成核速率和
反应速率不同. 调节真空泵旋钮, 使炉内气压稳定
在30 Torr, 保证载流气体扩散更均匀. 当MoO3所

在温区温度到达700 ◦C 时, 再加热Se, 让三个温区
同时到达程序设定温度. 反应过程中Ar作为载流
气体, 携带上游的S和Se到达反应区与气态的Mo
在 850 ◦C 下反应 20 min生成MoS2(1−x)Se2x在Si
衬底上沉积. 然后让炉腔自然降温至室温.

3 结果和讨论

图 1 (c)—图 1 (e)分别是在衬底 1内侧、外侧
和衬底 2上生长所得MoS2(1−x)Se2x样品的光学
显微镜图像. 从图 1中可看到在离源MoO3距离

最近的衬底 1内侧 (图 1 (c))上生长出了大面积的
MoS2(1−x)Se2x薄膜和许多厚度大小不一的三角
形纳米片; 衬底 1外侧 (图 1 (d))则是厚度较薄的
MoS2(1−x)Se2x薄膜和零星的三角状薄纳米片; 而
在远离Mo源的衬底 2上几乎看不到有沉积物生成
(图 1 (e)). 根据二维成核的动力学理论 [25], 稳定的
二维成核速率 j公式为

j = I × n(i), (1)

其中 I为碰撞速率, n(i)为临界核的平衡浓度,临界
核的平衡浓度又可以用下面的式子表示:

n(i) = n0 e−∆F/(kT ), (2)

其中n0为衬底上气体的MoO3源浓度, k 和T分别

为玻尔兹曼常数和温度, ∆F为形成临界核的自由

能, 包括表面自由能和吉布斯自由能两部分. 这意
味着Mo源的浓度n0越大, 临界核的平衡浓度n(i)

就越大, 则成核速率 j也就越快. 倒扣在MoO3瓷

舟上的衬底尺寸比瓷舟宽, 一部分位于MoO3源正

上方 (衬底 1 内侧位置), 另一部分超过瓷舟边缘暴
露在瓷舟外端 (衬底 1外侧位置). 正对MoO3 源的

衬底下方气态Mo源浓度比暴露在瓷舟外边缘的
Mo源浓度显然要大很多, 这样其成核速率更快, 成
核点密度更大, 因此在该位置材料生长速率最快,
生成了较厚的薄膜和较多的三角状样品. 而位于第
三温区的衬底距离反应源太远, 衬底上方浓度梯度
很小, 几乎没有成核点形成, 衬底比较干净. 按照
Stranski-Krastanov生长模型, 由于衬底和MoS2(1−x)Se2x
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薄膜之间存在晶格失配, 在层状样品生长到一定大
小后, 应力作用会使其生长由横向变为纵向, 继续

向上生长一层又一层拉紧的薄膜 [26]. 这样堆叠状
阶梯型的三角MoS2(1−x)Se2x样品就生长出来了.

图 1 (a)单层MoS2(1−x)Se2x合金的结构示意图; (b) 化学气相沉积法制备MoS2(1−x)Se2x合金的装置示意图;
(c)倒扣于MoO3 瓷舟上衬底 1内侧、(d)外侧和 (e)第三温区衬底 2的光学显微镜图像
Fig. 1. (a) Schematic diagram of a monolayer MoS2(1−x)Se2x alloy; (b) schematic diagram of a device
for preparing MoS2(1−x)Se2x alloy by chemical vapor deposition; the optical microscope image of (c) the
inner side and (d) the outer side of the substrate 1 buckling upside down on the porcelain boat and (e) the
substrate 2 in third temperature zone.
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图 2 衬底 1上两个不同尺度MoS2(1−x)Se2x合金样品的 (a), (d)光学显微镜图像, (b), (e)扫描电子显微镜图像,
(c), (f)原子力显微镜图像
Fig. 2. (a), (d) Optical microscope images, (b), (e) scanning electron microscope images, (c), (f) atomic
force microscope images of two different scale MoS2(1−x)Se2x alloy samples on substrate 1.

240601-3

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 24 (2018) 240601

在衬底1上正对MoO3源的位置和暴露在瓷舟

外的位置分别选取两个堆叠生长的MoS2(1−x)Se2x
样品, 其光学显微镜的观察结果如图 2 (a)和
图 2 (d)所示. 从光学显微图像中可以清楚地看
到, 堆叠生长的三角形阶梯状MoS2(1−x)Se2x合金
每层的亮度分布均匀, 不同层间的颜色亮度对比明
显且层间有界面存在. 图 2 (b)和图 2 (e)给出了样
品相应的扫描电子显微镜图像, 畴区大小分别约
为 50和 100 µm. 衬底倒扣在MoO3源正上方位置

处, Mo蒸汽浓度大, 因此成核速率大, 晶体生长较
快, 而瓷舟对载流气体的扰动使Se和S源的迁移并
不均匀, 晶体表面自由能低, 原子没有充足的时间
进入晶格内的位置, 因此形成的样品呈堆叠的阶
梯状, 生长尺寸较小. 衬底在瓷舟外的位置处, Mo
源浓度较小, 成核密度小, 且气流扩散均匀, 生长
速率较慢, 所以样品堆叠层数较少, 生长畴区更大.
AFM的测试结果如图 2 (c)和图 2 (f)所示, 样品上
标记为 1到6的位置处, 其厚度依次为2.2, 2.8, 2.8,
3.6, 5.6和100 nm. 按普遍认可的单层厚度 0.8 nm
计算, 这些位置处样品的层数分别对应于 3, 4和 7
层, 而位置6处样品已基本可看作体材料了.

X射线光电子能谱 (XPS)可以定性分析材
料的不同组分, 也可以定量给出不同组分间的
配比. 对上述两个样品分别进行XPS测试, 结
果如图 3所示. 图中显示两个样品均由S, Se和
Mo三种元素组成. 对应于Mo元素 3d态的谱线
部分可以退卷积成 4个不同的态: Mo4+的 3d5/2,
3d3/2态, Mo6+的3d3/2和S的2s态. 如图 3 (a1)和
图 3 (b1)中, Mo 3d态的 4个峰对应的结合能分别
约为 229.74, 232.86, 235.70和 226.89 eV. Mo4+的
3d5/2, 3d3/2态和S的 2s 态的存在是由于MoS2和

MoSe2中Mo的 3d态由自旋轨道耦合引起的劈裂;
而能谱中出现Mo6+的原因可能是由于反应体系
中有MoO3−xSx的存在. MoO3−xSx可能来源于金

属Mo在升温过程中的不完全硫化 (或硒化), 也可
能是由沉积得到的MoS2(1−x)Se2x在降温过程中部
分分解产生. 图 3 (a2)和图 3 (b2)中S的 2p态谱线
呈现两个峰, 分别位于 162.7和 163.9 eV附近, 对
应的能态分别为S的 2p3/2和 2p1/2. 另一个结合能
较低的峰 (约 161.42 eV) 属于Se的 3p态. 图 3 (a3)
和图 3 (b3)中Se的 3d态谱线包含两个峰: 约 55.15
和 56 eV, 查阅XPS表可知对应的是Se的 3d5/2和

3d3/2两个态. 利用元素灵敏度因子法, 根据XPS

公式:
S
Se =

(IS · FSe)

(ISe · FS)
, (3)

式中 Is和 ISe分别指XPS谱中S和Se不同化学态
下峰的面积, FS和FSe为S和Se的对称因子, 分
别为 0.4453和 0.8493. 分峰拟合XPS谱线得到
S和Se不同化学态下峰的面积, 计算得到两个
MoS2(1−x)Se2x合金样品Se的浓度分别为x = 0.4
和 0.5. 在同一实验条件下同一衬底上不同区域生
长的两个样品, Se含量存在差异, 这也同样说明了
炉内源气氛扩散的不均匀性对样品的生长有着至

关重要的影响.
图 4 (a)是在氩离子激光器 514 nm波长激

发, 背散射配置下测量堆叠生长的阶梯状
MoS2(1−x)Se2x合金样品不同层数区域时采集
到的拉曼光谱, 出现了四个声子模. 在波数

210—450 cm−1范围内样品的拉曼谱包含类MoS2

和类MoSe2 两组振动模,分别位于400, 370, 270和
220 cm−1附近. 这和文献 [7]报道的结果一致,据此
可以判断材料是MoS2(1−x)Se2x合金相而没有其他
相的出现. 在 370和 400 cm−1位置的拉曼峰分别

是类MoS2的Mo-S原子间相对振动的E2g (平面内
振动)和A1g模 (平面外振动) [27]. 类似地,在270和
220 cm−1的峰是类MoSe2的振动模, 分别对应于
Mo-Se原子间在面内的振动模E2g和面外的振动模

A1g
[28]. 几乎所有谱线中都出现的位于 301 cm−1

的拉曼峰 (标星号)在样品厚度薄的区域峰值较强,
当样品厚度达到100 nm时消失. 此外, 将未沉积样
品的干净衬底在同样条件下测量拉曼光谱也出现

该峰, 这一结果在其他文献中也见报道, 因此我们
认为该振动模来源于Si衬底. 由图 4可以看到当阶
梯状样品的厚度从 2.2 nm 一直增加到 5.6 nm时,
Mo-Se和Mo-S 相关的面内振动模E2g有一个明显

的增强与大多数文献中描述的生长过程一样 [29],
由于S的还原性比Se强, 在沉积时MoO3蒸汽优先

与S反应形成MoS2, 然后随着反应时间的延续, Se
原子逐步随机替代MoS2中的S原子并使其浓度增
大, 相应的面内Mo-Se振动模式逐渐增强. 从晶体
结构方面分析, MoS2中的S原子被Se替代后, Se
原子半径比S原子的大, MoS2的六角对称性被破

坏, 晶格常数变大, 这增强了Mo—S键的振动活性,
使得随着层厚的增加Mo-S的面内振动模式也明显
增强 [30]. 不同于单层或少层MoS2(1−x)Se2x合金
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拉曼光谱随着Se浓度的增加而红移, 堆叠生长的
阶梯状MoS2(1−x)Se2x合金在层数增加时, 拉曼谱
线几乎不出现波数的移动. 此外, 图 4 (a)中Mo-Se

相关振动模E2g/A1g的强度比和线宽随厚度的增

加明显增大, 进一步表明Mo-Se面内振动模式的增
强和Se掺入晶格的随机性 [31].
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图 3 两个MoS2(1−x)Se2x合金样品 (50 µm) (a) 和 (100 µm) (b)的XPS谱

Fig. 3. XPS spectra of two MoS2(1−x)Se2x alloy sample (50 µm) (a) and (100 µm) (b).

图 4 (b)给出了在波长514 nm的激光激发下不
同层厚MoS2(1−x)Se2x合金的PL谱线. 不同于间
接带隙的少层MoS2(1−x)Se2x合金较弱的PL发射,
我们的样品从三层 (约 2.2 nm)到七层 (约 5.6 nm)
都可看到较强的发光特性, 甚至在 100 nm 厚时仍
有可观测的发光谱线. 对图 4 (b)中PL谱线用高斯
函数进行分峰拟合,除了样品厚度在5.6 nm时测到

的PL谱线给出三个发光峰外, 其他的PL谱均表现
为双峰结构, 和其他文献报道相一致 [32], 分别把高
能端的峰标记为B激子峰, 低能端的峰标记为A激
子峰. 这两峰通常认为是由于强的自旋轨道耦合使
价带劈裂造成的带边激子发光. A和B激子发光能
量随着层数的变化如图 4 (c)所示, 可以看到明显的
红移, 且显示了掺杂引起的能带弯曲效应. MoX2
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(X = S或Se)单层材料带隙收缩主要受两个因素
的影响: 构成价带的Mo的d轨道的展宽和增强的
拉伸应变 [33]. Se的电负性要比S的小, Se替代S
的位置掺入晶格后, 增强的Mo—Se 键共价效应使
Mo的d轨道展宽从而使带隙变窄; 另一方面, Se的
原子半径比S大, 它进入晶格后, 使其附近的晶格
参数变大, 晶格结构扭曲, 产生局域的拉伸应变, 从
而使带隙收缩. 实验中多层材料的能带弯曲效应
除了受这两个因素影响外, 主要是由于随着厚度
增加, 样品的量子尺寸效应逐渐减弱, 层间耦合导
致样品带隙减少 [34]. 从图 4 (c)可以看出激子峰A
和B的峰值能量随样品厚度的增加具有相同的红
移趋势, 说明这两峰具有同样的发光属性, 确认了
本文的指认. 由A, B激子峰值的能量差得到的自
旋轨道劈裂值∆E随层数的变化规律如图 4 (d)所

示, 变化范围约在 150—230 meV, 这与文献 [34] 中
x = 0.5附近的实验和理论结果是相符的. 但∆E

随层厚的增加呈现先增加后减小的趋势, 在厚度约
3.6 nm时达到极值 230 meV. 这与文献 [35]中报道
的Se浓度增加, ∆E一直增加的规律不同. 在层数
变化的堆叠阶梯状MoS2(1−x)Se2x合金中, 层间耦
合的引入会改变自旋轨道的劈裂, 弱的层间耦合
可以使自旋轨道劈裂发生不定性的变化. 根据文
献 [36]报道, 层间距的变化会影响多层MoS2能带

劈裂的大小. 受生长条件的影响, 本文制备的晶体
层数变化不均匀, 层间距的起伏差异导致层间耦合
强弱不同, 最终使自旋轨道劈裂值∆E值随着层数

递增发生非线性变化. 5.6 nm厚样品的PL谱在高
能端 650 nm处出现的C峰, 我们认为可能来源于
Se (S)替位、间隙或团簇引入的缺陷束缚态能级与
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图 4 MoS2(1−x)Se2x合金的 (a)拉曼光谱、(b) 光致发光谱、(c)激子发光能量和 (d)自旋轨道劈裂值随层数增加的变化
Fig. 4. (a) Raman spectra, (b) photoluminescence spectra, (c) exciton luminescence energy and (d) spin-orbit
splitting value of MoS2(1−x)Se2x alloy as a function of layer number.
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价带的跃迁发光 [37]. 在层数少时, 缺陷少, 所以观
测不到该发光. 随着层数增多, 缺陷增加形成束缚
能级. 但在材料厚度继续增加直到体材料时, 由于
带隙减小, 使带隙小于缺陷态能级, 则该发光在PL
谱中消失 [38].

4 结 论

本文利用多种手段研究了层数变化对CVD
生长的堆叠的阶梯状MoS2(1−x)Se2x合金电子结
构的影响. 光学显微镜图像和扫描电子显微镜
图像显示了不同层间存在明显的界面. X射线光
电子能谱测得衬底上不同区域生长的两个样品

存在Se浓度的差异, 说明炉内源气氛的扩散不均
匀性对样品生长有重要的影响. 拉曼光谱显示在
低波数范围 (210—450 cm−1)内, 堆叠生长的阶梯
状MoS2(1−x)Se2x合金由两组拉曼模组成, 随着层
数变化, 拉曼光谱几乎没有波数的移动, 与单层
MoS2(1−x)Se2x合金随着Se浓度增加拉曼光谱红
移不同. 但是, 当样品厚度从2.2 nm增加到5.6 nm
时, Mo-S以及Mo-Se相关的面内振动模E2g明显

增强. 此外, Mo-Se相关的振动模E2g/A1g强度比

和线宽随着层数的增加也逐渐增大, 辅助说明了阶
梯状形貌引起的Mo-Se面内振动模式加强. 对样品
的PL谱进行分峰拟合可以发现, 除厚度为 5.6 nm
的样品外, 其他PL谱均存在双峰结构. 随着样品
厚度的增加, 样品的量子尺寸效应减弱, 在能带边
缘K点层间轨道耦合缺失, 导致带隙值减小, 从而
在PL谱上A, B 激子发光能量表现出明显的红移
和带隙弯曲效应. 说明除了Se进入晶格引起Mo的
d轨道展宽以及晶格扭曲产生的拉伸应变会导致带
隙收缩外, 阶梯状结构形貌也是影响样品带隙收缩
的主要因素. 值得注意的是, 样品厚度为5.6 nm时,
PL谱线在高能端新增一个C峰, 进一步阐明了合
金化引起的缺陷对材料电子结构的影响. 这为特殊
功能器件的制备和可控缺陷工程的研究提供了有

益参考.
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Abstract
Two-dimensional transition metal dichalcogenides (TMDCs) have the extensive application prospect in multifunc-

tional electronics and photonics due to their unique electro-optical properties. In order to further expand their appli-
cation scope in micro-nano optoelectronic devices and improve the performance of devices, the band-gap and defec-
tive engineering have been studied to tune the band-gap, morphology and structure of two-dimensional semiconductor
materials. The tunning of the bandgap of MoS2(1−x)Se2x alloy has been typically achieved by controlling the Se concen-
tration. Theoretical calculations revealed that layered stacked two-dimensional alloy materials with a larger aspect ratio,
exposed edges and obvious edge dangling bonds show enhanced HER activity as compared with TMDCs. In this paper,
the properties of stacked MoS2(1−x)Se2x alloy grown by the chemical vapor deposition method in a quartz tube furnace
are investigated by using optical microscopy (OM), atomic force microscopy (AFM), scanning tunneling microscopy
(SEM), Raman, photoluminescence (PL), and X-ray photoelectron spectroscopy (XPS). The OM and SEM images of
the as-synthesized stacked MoS2(1−x)Se2x alloy show apparent interface between layers and their thickness is further
acquired by AFM. Unlike most of single-layer or few-layer MoS2(1−x)Se2x alloys, stack-grown stepped MoS2(1−x)Se2x
alloy materials all present the strong luminescence properties despite the thickness increasing from 2.2 nm (∼ 3 layers) to
5.6 nm (∼ 7 layers). And even till 100 nm, the emission spectrum with two luminescence peaks can still be observed. The
two exciton luminescence peaks A and B are derived from the valence band splitting caused by the spin-orbit coupling,
respectively. As the thickness increases, the two luminescence peaks are red-shifted and exhibit a band-bending effect
that is only present when the alloy doping concentration is changed. As the sample thickness is 5.6 nm, a C-peak at
650 nm at the high energy end of the PL spectrum is observed, which may be attributed to the transition luminescence
from the defect energy level introduced by Se (S) substitution, interstice or cluster. When the number of layers is
small, the number of defects is small, so that the luminescence is not observed. As the number of layers increases, the
defects increase to form a defect energy level. However, when the material thickness continuously increases until the
bulk material is formed, the luminescence disappears in the PL spectrum because the band gap is reduced and the band
gap is made smaller than the defect energy level. Raman spectroscopy gives two sets of vibration modes: like-MoS2 and
like-MoSe2. The Raman peak is almost unchanged as the thickness increases, but the two vibration modes E2g(Mo-Se)

and E2g(Mo-S) in the plane gradually appear and increase. At the same time, the intensity ratio and line width of Mo-Se
related vibration mode E2g/A1g increase with thickness increasing, which indicates the enhancement of the Mo-Se in-
plane vibration mode and the incorporation of randomness of Se into the lattice. Obviously, the defects and stress are
the main factors affecting the electronic structure of stacked MoS2(1−x)Se2x alloy, which provides a meaningful reference
for preparing the special functional devices and studying the controllable defect engineering.
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