
 

二维 MoS2 压痕过程异质界面范德瓦耳斯力
引起的撕裂行为*
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结合扫描电子显微镜视频模块和原位纳米力学测试系统, 采用纳米压痕法研究了二维材料范德瓦耳斯

异质结构的剥离撕裂行为. 利用湿法转移将化学气相沉积法制备的二维MoS2 纳米片, 在 SiO2/Si基底上组装

成MoS2/SiO2 异质结构, 然后采用原位力学杆探针对其实施压入实验. 钨探针压入MoS2 纳米片形成W/MoS2/

SiO2 新的异质结构. 探针回撤过程, 黏附作用使二维MoS2 纳米片从 SiO2/Si基底剥离形成鼓包, 达到一定高

度后沿针尖接触圆弧线发生不完全穿透断裂 . 未断裂部分开始发生沿两个长条形裂纹面解理同时 MoS2/

SiO2 界面分离, 随后MoS2 纳米片发生大面积撕裂现象. 通过密度泛函理论计算范德瓦耳斯异质界面结合能

密度, 结果表明MoS2/W的界面结合能密度比MoS2/SiO2 更大, 解释了MoS2 纳米片在异质界面范德瓦耳斯

力引起的黏附剥离现象. 基于薄膜撕裂模型, 利用扫描电子显微镜实时记录的MoS2 纳米片剥离高度和撕裂

长度 , 可确定 MoS2 断裂强度为 27.055 GPa和应力-应变关系 . 密度泛函理论计算结果表明 , MoS2 断裂强度

为 21.7—32.5 GPa, 应力-应变关系与薄膜撕裂模型实验测量结果基本一致. 该工作有望在探究二维材料断

裂强度、二维材料及其范德瓦耳斯异质结构器件的组装、拆卸的操控与可靠性设计方面发挥重要的指导作用.
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1   引　言

在如今高速发展的信息时代, 硅基电子器件将

达到理论极限, 探究用于新型电子器件的半导体材

料刻不容缓. 二维 (2D)材料表面平整, 无悬挂键,

可通过范德瓦耳斯 (vdW)相互作用进行灵活组装,

因此以 2D材料为基础的新一代光电器件材料受

到各界的高度关注 [1,2]. 作为 2D材料过渡金属硫化

物中的一员, MoS2 具有优异的电学[3]、力学[4]、化学[5]、

光学 [6] 和热学 [7] 性能, 被广泛应用于存储器件 [8]、

场效应晶体管 [9]、锂电池 [10]、光电探测器 [11] 等领

域, 因此成为了制造纳米元器件的热门候选材料之

一. 从物理力学角度来看, MoS2 具有极强弹性和

回弹性 [12], 即使在大变形工作情况下, 也能保持与

其对应体材料相当的电子性能 [9,13]. 因此 , 探究

MoS2 及其范德瓦耳斯异质结构 (vdWHs)的力学

性能, 如杨氏模量、断裂强度和极限应变等, 对于

MoS2 柔性电子器件的操纵具有重大指导意义.

随着纳米科技的发展, 2D材料及其 vdWHs

的力学性能测试方法在不断改进 , 以期解决因

2D材料极薄原子层厚度导致其力学性能难以准确

测量的瓶颈问题 [14]. 瑞士洛桑联邦理工学院

Simone教授团队 [12], 基于原子力显微镜 (atomic
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force microscopy, AFM)将传统纳米压痕法改进

成悬空基底压痕法以排除基底效应的影响, 准确测

量了采用机械剥离方法制备的单层和双层 MoS2
的杨氏模量与断裂强度. 美国加州伯克利大学吴军

桥教授团队 [15], 利用改进悬空基底压痕法成功测

量了化学气相沉积法 (CVD)制备、湿法转移 2D

MoS2 和WS2, 以及MoS2/WS2 异质结整体的杨氏

模量. 另一方面, 南京航天航空大学郭万林院士团

队, 使用包裹了石墨烯和氮化硼的 AFM针尖在纳

米尺度上定量测量范德瓦耳斯异质界面的黏附力,

测得石墨烯/MoS2 的范德瓦耳斯异质界面黏附力

大于石墨烯/石墨烯同质界面和氮化硼/石墨烯异

质界面 [16,17]. 总之, 无论是悬空基底压痕法, 还是

包裹针尖的改进纳米压痕法, 这一类以 AFM技术

为基础发展出来探索 2D材料力学性能的方法, 都

无法实时观测范德瓦耳斯异质界面相互作用下的

黏附过程, 因而都不能适用于组装、拆卸和重组装 [18]

过程中 2D材料和器件力学性能的测量.

不同微机电系统 (MEMS)芯片已经被开发出

来, 应用于扫描电子显微镜 (SEM), 以实现对 2D

材料及其 vdWHs力学性能精确测量和多场耦合

行为可视化等多种功能 [14]. 例如, 美国莱斯大学娄

军教授团队 [19], 利用纳米机械装置对 CVD制备的

石墨烯进行原位拉伸, 观察到了石墨烯的脆性断裂

现象, 并测量了其断裂韧性. 进而对单层和双层

MoSe2 实施原位拉伸, 观察到其裂纹萌生、扩展和

最终失效的演变过程, 并基于密度泛函理论 (DFT)

模拟计算验证了测量 MoSe2 弹性模量和断裂强度

的准确性 [20]. 中国香港城市大学陆洋教授团队 [21],

利用推拉式微机械原位拉伸装置, 实验测得石墨烯

杨氏模量和弹性应变分别为 1 TPa和 6%, 其工程

抗拉强度高达 50—60 GPa. 总之, 基于 MEMS的

SEM拉伸测试和 AFM纳米压痕法存在相似的不

足, 即不能适用于组装、拆卸和重组装 [18] 过程中 2D

材料及其 vdWHs器件的力学性能测量. 北京大学

彭练矛院士团队 [22], 提出了一种基于 SEM的原位

剥离断裂法测量了 CVD制备、湿法转移的六方

MoS2 的层间结合能, 并在 SEM真空腔内直接观察

到 MoS2 被吸附形成鼓包、膨胀生长和断裂过程.

但是 MoS2 的剥离断裂行为不是由异质界面范德

瓦耳斯力导致, 而是由化合共价键断裂引起. 如何

直接在组装异质结器件上测量力学性能, 利用范德

瓦耳斯作用操纵 2D vdWHs组装、拆卸和重组装 [18],

仍然是 2D vdWHs器件可靠性研究面临的严峻挑

战. 通常人们采用干法转移和湿法转移, 来实现

2D材料转移到特定基底上组装成 2D范德瓦耳斯

异质结构. 干法转移可避免湿法转移中聚合物带来

的表面污染和刻蚀液造成的损伤得到洁净的 2D

材料, 但是特定的微操定位系统和夹具, 有可能引

起形态变化或起皱, 无法应用于大规模的商业化生

产 [20,23]. 湿法转移方便、快捷, 并且转移过程不会

引起 2D材料形态变化, 可以转移跨宏观区域制备

的所有 2D材料. 然而, 湿法转移得到 2D材料表

面可能会有不同程度的污染 [15,22,24]. 另一方面, 机

械剥离法制备 2D材料, 以不同顺序、角度、组合来

进行组装成异质结, 展现了二维材料异质结多种多

样的优异性能, 从而指导操控范德瓦耳斯异质结构

的组装、拆卸和重组装 [15]. 但是该方法被认为生产

效率低, 厚度可控性不均一, 无法工业化量产. 相

反, CVD法制备 2D材料生产效率较高, 并且厚度

可控性好 [25]. 进一步来看, CVD法制备的 2D材料

是柔性器件的关键组件以及 2D vdWHs的构建

块, 是工业级量产的保证 [15]. 所以, 大多文献报道,

都是针对 CVD制备 2D材料的机械性能开展研

究 [14−16,21,22]. 本研究主要考虑范德瓦耳斯异质结构

器件组装应适应大规模工业生产和制造, 因此选用

湿法转移得到 2D MoS2 vdWHs.

本文研究 2D MoS2 vdWHs组装、拆卸过程异

质界面范德瓦耳斯作用所导致的剥离撕裂行为. 采

用湿法转移将 CVD制备的 MoS2 组装成 MoS2/

SiO2 vdWHs, 结合 SEM摄像模块和原位力学杆,

实现了对 vdWHs实施压痕黏附剥离撕裂过程的

可视化. 该过程包括 4个典型部分: W探针压入组

装的 W/MoS2/SiO2 vdWHs; MoS2/SiO2 界面分

离形成新的 MoS2/W vdWHs, 被拆卸的 MoS2 形

成鼓包; MoS2 不完全穿透断裂并发生解理产生两

个长条形裂纹; 被剥离MoS2 与 SiO2 完全分离, 解

理导致 MoS2 大面积撕裂. 采用 DFT计算 MoS2/

W和 MoS2/SiO2 界面结合能密度, 解释异质界面

范德瓦耳斯力下引发的MoS2/SiO2 界面剥离行为.

利用薄膜撕裂模型 [26,27] 和 DFT计算的MoS2 力学

参数, 得到解理撕裂MoS2 的断裂强度和极限应变.

本研究对于理解异质界面范德瓦耳斯力引起穿透

断裂和解理撕裂现象的物理机制, 以及指导 2D材

料及其 vdWHs器件的组装、拆卸和重组装具有重

大意义. 
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2   实验设计
 

2.1    MoS2/SiO2 vdWHs 的组装

E1
2g

通过 CVD法制备了 MoS2 纳米片. 分散在 Si

基底上的MoS2 纳米片光学显微镜图像和单个MoS2
纳米片的AFM(Cypher S, AR, USA) 图像, 分别如

图 1(a)和 (b)所示. 图 1(a)结果表明, MoS2 纳米

片尺寸在 5—30 µm范围; 大多数纳米片为完整三

角形, 说明晶体完全生长, 而少数形状不规则纳米

片意味着MoS2 晶体未完全生长 [28]. 图 1(b)中, 单

个 MoS2 纳米片具有完整三角形形状且表面形貌

良好, 相对光滑区域的横截面扫描轮廓线高度意味

着MoS2 厚度为 1.2 nm. 由于单层MoS2 厚度约为

0.65 nm[15], 所以 MoS2 样品是双层 MoS2 纳米片.

图 1(c)所示, MoS2 纳米片拉曼光谱 (ViaQontor, Re-

nishaw, UK)中出现两个特征峰, 其中处于较低的峰

是MoS2 的面内振动模式  , 其峰值为 384.77 cm–1;

另一个较高的峰是面外振动模式 A1g, 其峰值为

405.97 cm–1. 两个振动模式峰距为 21.2 cm–1, 再次

表明MoS2 样品是双层MoS2 纳米片 [29,30].

湿法转移过程包括: CVD法制备的 MoS2 硅

片上, 旋涂 PMMA形成 PMMA/MoS2/SiO2 结构;

浸泡 NaOH溶液使 PMMA/MoS2 薄膜与 SiO2 基

底分离; 使用镊子夹住带有叉指电极的 SiO2/Si基

底, 捞出 PMMA/MoS2 薄膜; 用丙酮溶解基底上

的 PMMA, 再对基底进行反复清洗 , 干燥得到

MoS2/SiO2  vdWHs. 使用 SEM(Hitachi  SU5000,

Japan), 记录 MoS2 转移到叉指电极后表面形貌,

如图 1(d)所示. 结果表明, 大小面积不等的均匀三

角形 MoS2 纳米片附着在带金 (Au)叉指电极的

SiO2/Si基底上, 其中灰白色条状区域为 Au叉指

电极, 黑色区域条状为沟槽部分 SiO2/Si基底. 经

过湿法转移后, 叉指电极沟槽部分MoS2 纳米片组

装成MoS2/SiO2 vdWHs. 

2.2    MoS2/SiO2 vdWHs 纳米压痕实验

原位力学杆 (nanomechanical testing system,

FemtoTools FT-NMT03, CH)可实现沿 X, Y, Z

三轴位移 . 将钨 (W)探针 (tungsten  probe  tips,

GGB T-4-10, USA) 装配在原位力学杆纳米机械

臂上, 用导电胶带将组装了MoS2/SiO2 vdWHs的
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图 1    (a) MoS2 光学显微镜图像; (b) MoS2 纳米片 AFM二维形貌图及横截面轮廓线; (c) MoS2 纳米片拉曼光谱; (d) MoS2 转移

到叉指电极上的 SEM图像

Fig. 1. (a) Optical diagram of MoS2; (b) AFM morphology image and cross-section profile of MoS2 nanosheet; (c) Raman spectra of

MoS2 nanosheet; (d) SEM image of MoS2 transferred onto the interdigitated electrodes. 
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Si基底固定在原位力学杆样品台上. 随后将原位力

学杆放置于 SEM真空腔内, 在 SEM不同衬度区

分和独特的立体视觉下, 选定一个完整的MoS2 纳

米片, 操纵W探针对准叉指电极沟槽之间的MoS2/

SiO2 vdWHs进行纳米压痕实验. 实验中W探针和

MoS2 接触时 SEM图像, 以及 MoS2/SiO2 vdWHs

纳米压痕实验示意图, 分别如图 2(a)和 2(b)所示.

图 2(a)中, 转移到基底上的MoS2 纳米片具有完整

三角形形状, 纳米片厚度太薄导致能够透过纳米片

明显看到呈灰白色的条状叉指电极. W探针附近

有一条不规则划痕线, 这是由于湿法转移过程使用

镊子捞出 PMMA/MoS2 薄膜时, 接触到叉指电极

和沟槽时造成的破损所致. 但所选样品区域保持完

整, 不影响实验结果. 图 2(b)中, 对电极间沟槽部

分 MoS2/SiO2 vdWHs压痕实验, W探针以一定

速度压入并紧密接触 MoS2/SiO2 vdWHs一段时

间, 组装成新的W/MoS2/SiO2 vdWHs, 如白色圆

圈所示. 

3   实验结果与分析
 

3.1    鼓包剥离和解理撕裂现象

如图 3所示, SEM视频模块原位记录的MoS2
纳米片压痕实验过程, 出现的典型现象包括探针压
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图 2    (a) W探针和MoS2 纳米片 SEM图像; (b) MoS2/SiO2 vdWHs纳米压痕实验示意图

Fig. 2. (a) SEM image of W probe and MoS2 nanosheets; (b) schematic diagram of the nanoindentation on MoS2/SiO2 vdWHs. 
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图 3    MoS2/SiO2 vdWHs纳米压痕过程典型的 SEM图　(a) W探针压入形成W/MoS2/SiO2 vdWHs; (b) MoS2 纳米片被W探针

黏附从 SiO2/Si基底剥离形成鼓包; (c) MoS2 纳米片发生不完全穿透断裂; (d) MoS2 纳米片解理撕裂后, 最终与 SiO2/Si完全分离

Fig. 3. Typical SEM images of MoS2/SiO2 vdWHs nanoindentation processes: (a) W probe indentation to assemble W/MoS2/SiO2
vdWHs;  (b) MoS2 peeled by W probe from SiO2/Si  substrate to form bulge;  (c)  MoS2  incomplete penetration fracture;  (d) MoS2
nanosheet teared along cleavage cracks and completely separated from SiO2/Si substrate. 
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入、鼓包剥离、不完全穿透断裂和解理撕裂. 图 3(a)

中, W探针对准叉指电极的沟槽部分中间合适位

置, 以 20 nm/s的速度向下压入MoS2/SiO2 vdWHs;

保持探针与MoS2 紧密接触 30 s, 范德瓦耳斯界面

相互作用下组装成W/MoS2/SiO2 vdWHs. 图 3(b)

中, W探针向上回撤时异质界面间范德瓦耳斯力

作用下发生MoS2/SiO2 界面分离, MoS2 纳米片被

W探针黏附并从 SiO2/Si基底上剥离形成鼓包. 由

于双层 MoS2 厚度仅为原子尺寸, 在 SEM图像中

与周围 Au电极形成衬度差, 因此, 透过纳米片可

清晰看到以实虚线标识的鼓包轮廓. 此压痕导致的

鼓包剥离现象, 实质是MoS2/SiO2 vdWHs在异质

界面范德瓦耳斯力作用下被拆卸, 进而形成新的

MoS2/W vdWHs.

图 3(c)中, 随着W探针继续回撤, MoS2 纳米

片出现沿针尖接触圆弧线发生的不完全穿透断裂,

同时发生解理产生两个长条形裂纹, 被剥离下来

的MoS2 面积不断扩张. 其中, 裂纹和被剥离MoS2
轮廓以实线标识, 双层MoS2 纳米片太薄可透过纳

米片清晰看到叉指电极的沟槽轮廓. 图 3(d)中, 沿

轮廓线 MoS2 继续解理导致 MoS2 大面积撕裂, 同

时 MoS2 和 SiO2 完全分离 ,  MoS2 纳米片未完全

断裂并部分与针尖接触圆弧线保持连接. 解理撕裂

现象的实质是 MoS2 纳米片劈开面解理导致两条

裂纹不断扩展, 同时MoS2/SiO2 vdWHs在异质界

面范德瓦耳斯力作用下界面完全分离, 最终MoS2/

W vdWHs也被拆卸. 解理撕裂后未完全断裂的

MoS2 纳米片与W探针尖端部分保持连接.

探针与样品表面的黏附力可以假定为探针与

样品之间的相互作用力. 黏附力来源于不同黏附机

制的独立组合, 例如黏附力大小与 2D材料表面毛

细力存在着很大的关联, 而且毛细力与 2D材料表

面外界环境引起的水膜有关. 探针与MoS2 之间黏

附力可 Fadh 写成 [31]: 

Fadh = Fcap + Fvdw + Ften + Fothers, (1)

其中, Fcap 是拉普拉斯压力引起的毛细力; Fvdw 是

范德瓦耳斯相互作用或固体间直接黏附产生的黏

附力; Ften 是液体/水蒸气表面张力引发的黏附力;

Fothers 是其他相互作用产生的黏附力, 如静电力

和磁力 .  MoS2/SiO2 vdWHs组装后经多次干燥

处理, 可排除液体/水蒸气表面张力引发的黏附力

Ften. 原位力学杆实施的压痕实验在高真空状态

(< 3.3 × 10–7 Pa)的 SEM真空室里完成, 所以可

排除毛细力 Fcap 的影响. 组装拆卸的 MoS2/SiO2
vdWHs不带磁性, 导电胶将 SEM电子束上电荷

导出, 从而排除相关因素引发的黏附力 Fothers. 由

此, 可以认为黏附力的来源是范德瓦尔斯作用. 

3.2    MoS2 鼓包剥离实验现象与 DFT 建模
分析

√
3× 1)

实验表明 ,  MoS2 与 SiO2/Si基底比 W探针

与 MoS2 更易发生界面剥离, 导致 MoS2 从 SiO2/

Si基底剥离形成鼓包 . 基于密度泛函理论利用

VASP (Vienna Ab-initio simulation package )软

件, 对 MoS2/SiO2 和 MoS2/W原子结构的界面结

合能密度进行计算. 采用广义梯度近似 (GGA)的

PBE (Perdew-Burke-Ernzerhof )泛函来描述电子

间的交换关联能作用 [32], 以及Grimme (DFT-D3)[33]

的半经验修正方案进行了范德瓦耳斯能量修正.

在 PAW赝势框架下, 截断能取 400 eV, 自洽收敛

精度为 10–5 eV/atom, 每个原子作用力均小于 10–2

eV/Å (1 Å = 0.1 nm). 其中MoS2/SiO2 和MoS2/W

的体系布里渊区采用 4 × 4 × 1和 10 × 4 × 1的

K 空间网格. MoS2 和 SiO2 属于六方晶系, W属于立

方晶系, 其晶格常数分别为 0.316 nm × 0.316 nm ×

1.227 nm,  0.514 nm  ×  0.514 nm  ×  0.839 nm和

0.506 nm × 0.506 nm × 0.506 nm, 双层 MoS2 层

间距为 0.615 nm. 分别对 MoS2 和 SiO2 单胞进行

(5×5)和 (3×3)扩胞后, 构建出图 4(a)所示的双

层MoS2/SiO2 模型结构. 其中右边俯视图所示, 扩

胞形成 MoS2/SiO2 模型结构的晶胞线为菱形实线

轮廓, 该模型对应的 a 轴和 b 轴的晶格失配度均

为 4.09%, 真空层为 3 nm. 先对MoS2 进行 ( 

扩胞然后再进行 (1 × 5)扩胞, 并对W超胞 (1 × 3)

扩胞, 构建成图 4(b)所示的双层 MoS2/W模型结

构. 其中右边俯视图所示, 扩胞形成MoS2/W模型

结构的晶胞线为矩形实线轮廓, 该模型对应的 a 轴

和 b 轴的晶格失配度分别为 2.55%和 0.50%, 真空

层为 3 nm. 本文建立的MoS2/SiO2 和MoS2/W异

质界面模型下, 得到图 4界面结合能密度. 其中两

种异质界面模型最大的晶格失配度为 4.09%, 一般

认为小于 5%的晶格失配度会形成完全共格结构,

其带来的误差可以忽略不计 [34]. 如果晶格失配度

过大, 导致原子受力不收敛, 意味着这些简单的界

面模型无法准确描述界面结合能密度. 显然, 相比

于 MoS2/W模型结构, MoS2/SiO2 扩胞后原子数

较多, 其原子排布更为密集. 把 SiO2 最下面 2层原
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子固定, W晶胞中最上面 2层原子固定后, 对两个

模型优化得到 MoS2/SiO2 和 MoS2/W中 MoS2 的

平衡位置, 其中 Mo原子到 SiO2 的顶端 Si原子平

均间距为 6.52 Å, W底端原子到 Mo原子平均距

离为 3.91 Å. 两个模型 MoS2 平衡位置设为零位

移, 施加 0—3 Å范围内, 不同层间位移时界面结合

能密度 [16,17], 如图 4(c)所示.

图 4(c)中, 尽管 MoS2/W和 MoS2/SiO2 之间

界面结合能密度会随着层间位移的扩大而减小,

MoS2/W界面结合能密度始终大于 MoS2/SiO2 界

面结合能密度. 这就意味着, 任意回撤力作用下

MoS2/SiO2 异质界面间范德瓦耳斯相互作用相对

于W/MoS2 的更弱. 因此, W探针紧密压痕MoS2/

SiO2 基底后 , W探针与 MoS2 结合更强于 MoS2
与 SiO2 界面之间的结合, 从而导致 W探针撤回

时 MoS2/SiO2 范德瓦耳斯界面率先分离, 如插图

所示. 对比图 3(d)所示实验现象, 即 MoS2/W不

分离 ,  MoS2 纳米片与 SiO2 基底相分离而裸露

SiO2 基底, 模拟结果很好地解释了实验现象. 另外,

硅基叉指电极上 SiO2 是无定形结构, 在计算建模

中使用了六方晶体 SiO2 来计算MoS2 与 SiO2异质

界面结合能密度. 无定形的 SiO2 键长和键角连续

分布没有周期性 [35], 因此 SiO2 无定形表面的模拟

与MoS2 晶胞配成异质模型结构具有一定的难度 [36].

由于无定形表面局部结构具有不同悬空键, 通过晶

体 SiO2 的不同表面来模拟是合适的 [37]. 就 MoS2
与 SiO2 的间距而言, 即使 DFT建模晶胞中 MoS2

与 SiO2 的间距低于实验 MoS2 与无定型 SiO2 的

间距, 实际计算的界面结合能密度的区别不会影响

到对异质界面分离行为的定性讨论 [38]. 

3.3    MoS2 解理撕裂实验现象与 DFT 建模
分析

随着 W探针回撤位移增大, MoS2 剥离高度

和撕裂长度增大, 达到断裂强度将发生撕裂. 如

图 5(a)—(e)所示, SEM原位记录了从剥离到撕裂

过程中 5个选定时刻的图像. 图 5(a)所示, MoS2/

SiO2 界面分离的临界状态, MoS2 纳米片出现沿针

尖接触圆弧线发生不完全穿透断裂, 解理产生两个

长条形裂纹持续扩展. 其中, 针尖与 MoS2 剥离前

垂直距离为剥离高度 h, MoS2 撕裂方向上的水平位

移为撕裂长度 l, 此时MoS2 剥离高度 h 为 132.5 nm,

撕裂长度 l 为 333.2 nm. 图 5(b)—(d)所示, 随着W

探针回撤位移增大, MoS2 纳米片剥离面积增大, 剥

离高度分别为 172.6 nm, 225.0 nm和 272.3 nm, 撕

裂长度分别为 599.4 nm, 1065.6 nm和 1531.7 nm.

图 5(e)所示, 解理撕裂后MoS2 发生横截面断裂的

临界状态, 此时剥离高度为 282.8 nm, 撕裂长度

为 1864.8 nm.

SEM摄像功能记录了 MoS2 被 W探针解理

撕裂的演变过程 ,  MoS2 剥离高度 h 和撕裂长度

l 沿解理裂纹被撕裂呈长条形状, 如图 5(f)所示.

采用由能量变分原理得到的薄膜撕裂模型, 研究剥

离时忽略边缘解理和非线性项的情况, 则MoS2 纳
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图 4    (a), (b) MoS2/SiO2 和MoS2/W异质结构的原子结构示意图; (c) MoS2/SiO2 和MoS2/W vdWHs界面结合能密度 Eb 与层间

位移关系曲线, 插图是范德瓦耳斯相互作用导致MoS2/SiO2 界面分离示意图

Fig. 4. (a), (b) The original atomic structure schematics of MoS2/SiO2 and MoS2/W vdWHs; (c) the binding energy density Eb-in-

terlayer displacement curves of MoS2/SiO2 and MoS2/W vdWHs, the inset is schematic for MoS2/SiO2 interface separation induced

by vdW interaction. 
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米片撕裂过程的应力可近似为线弹性过程 [26,27]: 

σ = γ/[(1− cos θ)t], (2)

其中, g 为 MoS2 与 SiO2 界面结合能密度, t 为撕

裂薄膜厚度 , q =  tan–1(h/l)为 MoS2 为剥离角 .

图 4(c)中, MoS2 与 SiO2 处于平衡位置时, 即层间

位移为 0 Å, 界面结合能密度为 g = 0.366 J/m².

利用 (2)式近似计算得 : 图 5(a)—(e)中被剥离

MoS2 解理撕裂过程中, 承受的应力分别为 4.308,

7.825, 14.147, 19.745和 27.055 GPa, 由胡克定律

可得到线弹性阶段相应应变值. 将MoS2 的应力应

变关系曲线列于图 5(g), 即图中红色三角形所示.

√
3

为了进一步解释MoS2 撕裂实验现象, 使用密

度泛函理论模拟计算MoS2 的应力应变关系. 采用

优化后的 (   × 1)MoS2 超胞, 晶格常数为 0.548 ×

0.316 nm, 层间距为 0.615 nm, 真空层为 1.5 nm,

其相应的布里渊区采用 6 × 10 × 1的 K 空间网

格. 通过在 a 轴和 b 轴方向上施加 0.00—0.30单轴

应变, 计算出双层 MoS2 的应力应变关系, 并将结

果也列于图 5(g)中进行对比分析. 结果表明: 双

层MoS2 在小应变范围内 (0.00—0.08)表现为线弹

性, a, b 两个方向基本重合, 意味着没有产生明显

的各向异性, 拟合得到杨氏模量E 约为 245 GPa[39,40].

然而, 随着应变增大到 0.08后, 双层MoS2 的力学

性能表现出各向异性: 沿 a 方向应变的极限应变

ea = 26%, 断裂强度 sa = 32.5 GPa, 而沿 b 方向

的极限应变 eb = 18%, 断裂强度 sb = 21.7 GPa.

分析对比表明, 小应变 0.00—0.08线弹性阶段, DFT

计算 b 方向应力应变关系与实验测量结果更加接

近. 实验测量的 MoS2 极限应力为 27.1 GPa, 大于

DFT计算沿着 b 方向施加应变时断裂强度 sb =

21.7 GPa, 这就意味着 MoS2 发生撕裂. 结合实验

的针尖半径和MoS2 的厚度 1.2 nm(图 1(b)), 可计

算出引发 S-Mo化学键沿 Zigzag和 Armchair方

向断裂的临界黏附力分别为 51.17 µN和 76.64 µN,
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图 5    (a)—(e) 剥离撕裂至断裂的 SEM图像; (f) 薄膜撕裂模型示意图; (g) MoS2 理论分析和 DFT模拟的应力应变曲线, 插图

表明 DFT计算中MoS2 原子结构沿 a 和 b 晶轴方向施加应变; (h) MoS2 纳米片沿解理裂纹撕裂后的 SEM图像, 插图是识别解理

边缘判断MoS2 纳米片的晶格方向

Fig. 5. (a)–(e) SEM images of the peeling, tear and fracture processes; (f) the film tear model diagram; (g) the experimental and

DFT simulation stress-strains curve of MoS2,  the inset represents basic unit of the atomic structure applied strains with a and b

crystal  axis  directions.  (h)  SEM image of  MoS2 nanosheet  after  teared along cleavage  cracks,  the  inset  is  the  lattice  direction of

MoS2 nanosheet is determined by identifying the cleavage edge. 
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显然它们均小于W/MoS2 层间范德瓦耳斯相互作

用引发的黏附力 146.91 µN. 因此, 探针回撤过程

中, W/MoS2 层间范德瓦耳斯相互作用导致的黏附

力, 率先达到断裂临界黏附力引发 S-Mo化学键的

断裂. 如图 5(h)所示, 位于叉指电极上MoS2 呈现

虚线标识的褶皱, 实轮廓线代表MoS2 纳米片被解

理撕裂后裸露的 SiO2 基底, MoS2 被剥离末端出现

两条夹角呈 57°的裂纹. 这些褶皱方向代表 Zigzag

或者 Armchair方向 ,  CVD方法制备 MoS2 样品

Zigzag边缘通常对应晶畴取向, 它与被解理撕裂

MoS2 的边缘角成 0°和 60°左右 [41]. 另一方面, 根

据 2D材料解理行为晶格方向的快速识别方法, 以

平行被解理撕裂的实线裂纹的方向为 Zigzag方向,

则另一条裂纹夹角近似 60°. 由此, 可判断MoS2 纳

米片解理撕裂方向是沿着 MoS2 的 Zigzag方向 .

通过薄膜撕裂模型和 DFT计算结果, 判断解理撕

裂均沿着 Zigzag方向发生, 与文献 [41]报道结果

是一致的.

结合 SEM视频模块和原位力学杆 , 观测到

W/MoS2/SiO2 vdWHs异质界面范德瓦耳斯相互

作用导致的MoS2/SiO2 界面分离, W/MoS2 vdWHs

的回撤力黏附 MoS2 纳米片形成鼓包达到临界高

度发生不完全穿透断裂, 直至解理撕裂到最大剥离

高度的破坏行为 .  DFT计算模拟了 MoS2/W和

MoS2/SiO2 异质界面结合能密度, 合理地解释了

W/MoS2/SiO2 vdWHs拆卸后, MoS2 纳米片的剥

离鼓包现象. 基于薄膜撕裂模型实验测量了撕裂过

程 MoS2 纳米片的应力应变关系, 其结果与 DFT

计算模拟结果在线弹性阶段完全一致. 该研究有助

于对 2D材料范德瓦耳斯异质结器件的组装、拆卸

过程失效行为的理解, 并对操纵 2D材料范德瓦耳

斯异质结及其器件的应用, 具有重要指导意义. 

4   结　论

本文原位观测了 vdW界面相互作用导致MoS2
纳米片不完全穿透断裂, 直至解理撕裂的破坏过

程. DFT建模分析MoS2/W和MoS2/SiO2 vdWHs

的界面结合能密度, 结果表明: MoS2/W界面结合

能密度比MoS2/SiO2 大, 合理解释了 vdW界面相

互作用黏附力导致 MoS2 与 SiO2 之间的界面分离

行为. DFT建模分析表明: 沿 a 和 b 晶轴方向对双

层 MoS2 原子结构施加应变时, a 和 b 方向断裂强

度分别是 32.5 GPa与 21.7 GPa. MoS2 纳米片因

承受沿着 Zigzag方向的应力 27.1 GPa超过相应

的断裂强度 21.7 GPa而发生拉伸断裂. 本文实现

了 2D vdWHs组装和拆卸过程 , 直接观测到了

MoS2/SiO2 vdWHs的压痕黏附、剥离鼓包、不完

全穿透断裂和解理撕裂的演变行为. 为后续 2D材

料组装、拆卸和重组装 vdWHs器件过程物理力学

性能的测量, 灵活运用异质界面范德瓦耳斯力操控

和调节器件, 提供了基础方法技术支撑.
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Abstract

Combining with in situ nanomechanical testing system and video module of scanning electron microscope,
the nanoindentation testing is performed to study the peeling-tearing behavior of two-dimensional material van
der Waals heterostructures. After two-dimensional MoS2 nanosheets prepared by chemical vapor deposition are
assembled into MoS2/SiO2 heterostructures by wet transfer, the nanoindentation is carried out by manipulating
the tungsten probe in the in situ nanomechanical testing system. When the tungsten probe is tightly indenting
into MoS2 nanosheets, a new W/MoS2/SiO2 heterostructure is assembled. With the tungsten probe retracting,
the adhesive effect makes the two-dimensional MoS2 nanosheet peel off from SiO2/Si substrate to form a bulge.
After  reaching  a  certain  height,  under  the  van  der  Waals  adhesion  interaction,  an  incomplete  penetration
fracture occurs along the arc line contacting the needle. Then cleavage appears and produces two strip cracks
and MoS2/SiO2 interface separation takes place simultaneously, before a large area of MoS2 nanosheet is teared.
Based  on  the  density  functional  theory  calculation  of  interface  binding  energy  density  of  van  der  Waals
heterogeneous  interface,  the  interface  binding  energy  density  of  MoS2/W is  verified  to  be  larger  than that  of
MoS2/SiO2,  which  explains  the  adhesion  peeling  behavior  of  MoS2  induced  by  van  der  Waals  force  between
heterogeneous interfaces,  perfectly.  By using the peeling height and tearing length of MoS2 recorded by video
module, the fracture strength of MoS2 is obtained to be 27.055 GPa and stress-strain relation can be achieved
according  to  the  film  tearing  model.  The  density  functional  theory  simulation  results  show  that  the  fracture
strength  of  MoS2  is  in  a  range  of  21.7 –32.5  GPa,  and  the  stress-strain  relation  is  consistent  with  the
experimental result measured based on film tearing model. The present work is expected to play an important
role in measuring the fracture strengths of two-dimensional materials, the assembly, disassembly manipulation
and reliability design of two-dimensional materials and van der Waals heterostructures devices.

Keywords: van der Waals heterostructures, tear, interface binding energy density, facture strength
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