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过渡金属硫族化合物 (TMDCs)材料具有优异的电学和光电性能, 在下一代光电子器件中具有广阔的应

用前景. 然而, 大面积均匀生长单层的 TMDCs仍然具有相当大的挑战. 本工作提出了一种简单而有效的利用

化学气相沉积 (CVD)制备大面积单层二硫化钼 (MoS2)的方法, 并通过调整氧化物前驱体的比例, 调整MoS2
单晶/薄膜生长. 随后, 利用叉指电极掩膜板制备出单层MoS2 薄膜光电探测器. 最后, 在 405 nm激光激发下,

不同电压和不同激光功率条件下均表现出高稳定和可重复的光电响应, 响应时间可达毫秒 (ms)量级. 此外,

该光电探测器实现了 405—830 nm的可见光到近红外的宽光谱检测范围, 光响应度 (R)高达 291.7 mA/W,

光探测率 (D* )最高达 1.629 × 109 Jones. 基于该 CVD制备的单层 MoS2 薄膜光电探测器具有成本低、能大

规模制备, 且在可见光到近红外的宽光谱范围内具有良好的稳定性和重复性的优点, 为未来电子和光电子器

件的应用提供了更多的可能性.
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 1   引　言

二维 (2D)TMDCs由于其在纳米电子器件 (如

场效应晶体管 [1−4]、光电探测器 [5−8]、记忆元件 [9−11])

中的潜在应用而引起了研究人员的极大兴趣 [12,13].

然而, TMDCs器件的光学和电学性能在很大程度

上受到晶界 [14] 和层间材料厚度 [15,16] 的影响. 因此,

研究人员尝试采用不同的生长制备策略获得 2D

TMDCs(如微机械剥离法 [17−21]、液相剥离法 [22−24]、

分子束外延法 [25,26]、激光脉冲沉积法 [27−29] 和化学气

相沉积法 (CVD)[30−35]), 并对其性能进行研究. 在

这些方法中, CVD已被证明是制备高结晶性TMDCs

的最有效方法.

MoS2 作为一种 TMDCs材料, 因其单层结构

具备直接带隙结构而显示出优异的光学性能 [36−41]

和电学性能 [42−44], 因此受到研究人员的青睐. 目

前, 研究人员利用 CVD法, 通过控制反应温度、气

体流量、生长时间和用氯化钠 (NaCl)辅助生长等

生长影响因素和衬底工程策略 [45], 制备MoS2 单晶

并进行了广泛的研究 [46,47]. 然而, 在纳米器件中生

长大面积单层MoS2 薄膜的研究较少, 这仍然是一

个值得关注的挑战.

本文利用一种新型 CVD装置, 通过改变前驱

体三氧化钼 (MoO3)的量, 成功获得了大面积单层

MoS2 薄膜. 以生长的单层MoS2 薄膜为基础, 制备

单层MoS2 薄膜叉指电极光电探测器, 并在 405 nm

激光激发下, 实现稳定、可重复的毫秒 (ms)量级

的快速响应, 响应度高达 291.7 mA/W, 探测率高

达 1.629 × 109 Jones. 此外, 该探测器实现了 405—

830 nm的可见光到近红外的宽光谱检测范围, R

最高达 227.9 mA/W, D*最高达 1.27 × 109 Jones.
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 2   实验方法

 2.1    样品生长

本实验通过 CVD法制备大面积单层MoS2 薄

膜. 实验前, 先用金刚石刀将 4 in (1 in = 2.54 cm)

晶圆Si/SiO2 (300 nm)切割成若干 0.5 cm × 0.5 cm

的方形小块, 再浸泡在丙酮中 2 h洗去衬底表面有

机物, 然后放入异丙醇中清洗两次, 用洗耳球吹干

后备用. 将 50 mg MoO3 分散于 10 mL无水乙醇

中, 超声分散 10 min, 得到均匀分散液.

实验装置如图 1(a), (b)(本文所有曲线图均采

用 origin软件绘制)所示. 将 Si/SiO2 衬底倒置放

在滴有前驱体分散液的 Si片上, 形成 Si/SiO2 生

长衬底、生长腔空间、前驱体和 Si衬底的限域空

间. 生长过程中需要以氩气为载气, 保证 S源能够

顺利进入该限域空间. 此外, 狭小的空间能够使得

前驱体发生反应后迅速在 Si/SiO2 衬底上生长. 实

验前, 将 S粉放在石英舟内, 置于碳布热源下方,

此时 S可以获得足够的热量, 达到蒸发温度, 与 Si

衬底上的前驱体氧化物发生化学反应, 最终在最上

方的Si/SiO2 衬底上完成生长. 生长过程中以 10 sccm

氩气 (Ar)为载气, 生长条件为常压.

生长分为两个阶段, 如图 1(c)温度曲线所示,

分别对应于硫源蒸发和MoS2 形核生长. 第 1阶段

是硫化阶段, 将碳布的温度提高到 550 ℃, 并保持

300 s, 使 S前驱体蒸发, 并确保环境中有足够的 S.

第 2阶段是生长阶段, 将碳布温度提高到 750 ℃,

保持 900 s, 此时 MoO3 前驱体也达到蒸发温度 ,

S和MoO3 在限域空间内发生化学反应. 反应结束

后, 碳布逐渐冷却至室温.

 2.2    样品表征与测试

采用光学显微镜 (OM)和扫描电子显微镜 (SEM)

对 MoS2 的表面形貌进行表征. 在 532 nm激光模

式下使用拉曼系统进行拉曼光谱和相应的拉曼成

像测试. 利用原子力显微镜 (AFM)测定了 MoS2
的厚度. 使用KEITHLEY源表 (2612B)和 405 nm

(OM-12A405-3-G),  505 nm  (OM-12A505-3-G),

650 nm (OM-12A650-3-G), 780 nm (OM-12A780-

3-G)以及 830 nm (OM-12A830-3-G)激光光源测

试光电探测器的光电特性. 上述试验均在常温常压

环境下完成.

 3   结果与讨论

为了研究MoO3 前驱体量对MoS2 产物的影响,

实验中, MoO3 用量按 3 µL的梯度依次增大, 其他

参数保持一致. 所得样品的 SEM图像如图 2(a)—

(d)所示. 在图 2(e)中, 可以明显观察到 MoS2 在

整个衬底中的面积随着 MoO3 前驱体体积的增大

而增大, 直至形成连续的单层膜. 实验表明, 随着
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图 1    (a) CVD生长单层MoS2 薄膜实验装置示意图; (b)化学反应区放大图; (c) CVD生长过程温度曲线

Fig. 1. (a) CVD experimental equipment for MoS2 synthesis; (b) enlarged view of the chemical reaction zone; (c) temperature curve

of CVD growth process. 
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MoO3 用量的增大, 单层 MoS2 薄膜在衬底上的覆

盖率逐渐增大. 当 MoO3 量增加到 12 µL时, 单层

MoS2 薄膜在衬底上的生长趋于饱和, 覆盖率达到

100%. 经测量, 该大面积单层MoS2 的最大尺寸约为

0.2 cm. 结果显示 MoO3 前驱体的量对 MoS2 单晶

生长或薄膜生长起到决定性作用. 利用 AFM对生

长的 MoS2 测试, 如图 2(f)所示, 插图是 AFM图

像, 对应图中黑线位置测试 AFM谱图, 结果表明

该处有 0.8 nm的高度差, 这正是单层 MoS2 的厚

度. 这也直接证明了用此 CVD生长成功获得单层

MoS2 材料.

拉曼光谱仪研究了MoS2 在 532 nm激光激发

模式下的光学性质. 如图 3所示, 图 3(a)是单晶MoS2
的OM图像; 图 3(b)是在 403 cm–1 处的单晶MoS2
拉曼成像图; 图 3(c)为 520 cm–1 处的拉曼成像图,

对应 SiO2 特征峰的位置. 分别测量图 3(a)中随机

选取的 5个点的拉曼光谱, 其对应的MoS2 峰宽间

距约为 19 cm–1. 理论定义峰宽小于 20 cm–1 为单

层MoS2. 实验结果表明, 本实验生长的MoS2 单晶

为单层单晶材料. 图 3(e)为MoS2 薄膜的OM图像.

图 3(f)是MoS2 在 403 cm–1 处的拉曼成像图. 图 3(g)

为 520 cm–1 处的拉曼成像, 对应 SiO2 特征峰的位

置. 分别测量图 3(e)中随机选取的 4个点的拉曼

光谱, 其对应的MoS2 峰宽间距约为 18 cm–1, 同样

证明本实验所制备的MoS2 薄膜具有单层性质.

基于制备的单层MoS2 薄膜, 采用掩模板法制

备出MoS2 薄膜光电探测器并测试其光电性能. 采用

热蒸发镀膜制备了 10 nm钛 (Ti)和 80 nm金 (Au)

的接触电极. 叉指电极装置示意图如图 4(a)所示.

图 4(b)表明, 当电极材料只有Au时, 该光电探测器

的接触电极表现出肖特基接触, 但是优先镀 Ti接

触电极再镀 Au时, 该光电探测器的接触电极则展

现出较好的欧姆接触. 图 4(b)插图为器件的实物图.

利用电极接触为欧姆接触的光电探测器, 在

405 nm和 0.13 mW光功率激发条件下, 测试到不

同电压下的光电流每隔 5 s随时间周期性变化的

图像, 如图 5(a)所示, 该光电探测器具有良好的稳

定性和重复性. 固定电压为 0.1 V, 测试到不同光

功率下探测器的光电流每隔 5 s随时间周期性变

化的图像, 如图 5(b)所示, 从图中可以看出, 较高

的光功率产生的光电流较大. R, D*和响应速度是

衡量光电探测器的性能两个关键量. 根据公式: 

R =
Ids − Idark
(P/S1)S2

, D∗ =
R
√
S2√

2eIdark
,

其中, Ids 是光电流, Idark 是暗电流, P是光功率,

S1 是光功率计的受光面积, S2 是探测器材料的有
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图 2    (a)—(d)不同MoO3 前驱体量下制备的MoS2 的 SEM形貌; (e) MoS2 覆盖率随前驱体量的变化曲线; (f) MoS2 的 AFM照

片 (插图)和图中黑线高度随位置的变化曲线

Fig. 2. (a)–(d) SEM morphologies of MoS2 prepared under different volumes of MoO3 precursor; (e) curve of MoS2 coverage with precursor

volume; (f) the height of MoS2 as a function of position marked as black line in the inset, inset is AFM photograph of MoS2. 
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效面积, e是元电荷量. 可以计算出, 薄膜MoS2 光

电探测器在不同光波长和不同光功率下激光照射

下的 R和 D*. 图 5(c)展示了 0.1 V电压、光功率为

4 mW条件下, R和 D* 随波长的变化关系, 图 5(d)

展示了 0.1 V, 405 nm波长条件下的 R和 D* 随光

功率的变化关系. 可以明显看到, R和 D*  随波长

增大先增大后减小, 这可能是因为该薄膜MoS2 光

电探测器对 650 nm的激光光学吸收能力最高, 因

此其光吸收能力随波长增大先增大后减小, 这就意

味着光生载流子先增大后减小, 因此光电流、响应

度和探测率也会随着波长先增大后减小 [48]. 经计

算, 4 mW激光激发下, 改变激光波长, 发现该光

电探测器在 650 nm可以获得最大响应度 , 约为

227.9 mA/W, 相应光探测率为 1.27 × 109 Jones,

并且在近红外波段 830 nm仍有较高的响应度和

探测率 , 约为 195.5 mA/W和 9.06 × 108 Jones.

在波长为 405 nm的紫光激发下, 随着激光功率的

增大, 该探测器的响应度和探测率降低, 功率值为

0.125 mW时, 该探测器达到 291.7 mA/W的高响

应度和 1.629 × 109 Jones的高光探测率. 图 5(e),

(f)展示了该探测器上升和下降的响应和恢复时间

分别为 50.69 ms和 50.59 ms, 均在 ms量级. 该光

电探测器具有和当前光电器件相当的响应速度和

恢复时间 [44,49].
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图 3    (a) MoS2 单晶光学显微镜图像 ; (b)单晶MoS2 的拉曼成像 ; (c) Si/SiO2 基底拉曼成像 ; (d)对应图 (a)中各点的拉曼光谱 ;

(e) MoS2 薄膜的光学显微镜图像; (f) MoS2 薄膜的拉曼成像; (g) Si/SiO2 基底拉曼成像; (h)图 (e)各点对应的拉曼光谱

Fig. 3. (a)  Optical  microscope  image  of  single  crystal  MoS2;  (b)  Raman  mapping  of  single  crystal  MoS2;  (c)  Raman  mapping  of

Si/SiO2 substrate; (d) Raman spectra of each point in Fig. (a); (e) optical microscope image of thin film MoS2; (f) Raman mapping

of thin film MoS2; (g) Raman mapping of Si/SiO2 substrate; (h) Raman spectra of each point in Fig. (e). 
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Fig. 4. (a)  Schematic  diagram of  interdigital  device;  (b)  the  current  and  voltage  curve  with  Au  and  Ti/Au  electrodes,  the  inset

shows the image of the MoS2 interdigital device. 
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 4   总　结

二维 MoS2 作为一种典型的半导体薄膜材料,

广泛应用于各种高性能光电器件的研究中, 而大面

积MoS2 薄膜材料的制备是高性能器件的关键. 本

工作采用化学气相沉积法在 Si/SiO2 衬底上直接

制备了大面积单层MoS2 薄膜. 通过改变MoO3 前

驱体的量, 成功地将单晶 MoS2 生长成单层 MoS2
薄膜. 研究发现, 在 S源充足的条件下, 随着氧化

物前驱体用量的增大, MoS2 会由单层单晶生长为

单层薄膜. 基于此薄膜, 采用掩模板热蒸发镀膜法

在薄膜上沉积 Ti和 Au, 制备了大面积单层 MoS2

薄膜叉指电极光电探测器, 并对其光电性能进行了

研究. 通过测试和计算, 在 405 nm激光激发下, 测

试出不同电压和不同激光功率条件下每隔 5 s的

电流随时间的响应, 且具有毫秒量级的快速响应时

间, 图像显示出探测器的高稳定和可重复的光电响

应. 此外, 该光电探测器实现了 405—830 nm的可

见光到近红外的宽光谱检测范围, 光响应度 (R)高

达 291.7 mA/W, 光探测率 (D*)最高达 1.63 × 109

Jones, 与现有大多数探测器性能相当. 本研究为薄

膜材料和薄膜器件的制备提供了可行的方案, 同

时, 该 MoS2 光电探测器能够探测到 830 nm的近

红外光, 被证实为红外探测的候选材料.
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图 5    不同电压 (a)和光功率 (b)条件的电流随时间变化关系; 光电探测器件的响应度和探测率随波长 (c)和光功率 (d)的变化

关系; 器件的响应上升时间 (e)和下降恢复时间 (f)

Fig. 5. The relation of current with time under different voltage conditions (a) and different optical power conditions (b); the rela-

tionship  between  the  responsivity  and  the  detection  rate  of  the  photodetector  with  wavelength  (c)  and  with  optical  power  (d);

the rise time (e) and the recovery time (f) of the photodetector. 
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Abstract

Transition  metal  dichalcogenide  (TMDC)  monolayers  exhibit  enhanced  electrical  and  optoelectrical

properties,  which  are  promising  for  next-generation  optoelectronic  devices.  However,  large-scale  and  uniform

growth of TMDC monolayers with large grain size is still a considerable challenge. Presented in this work is a

simple  and  effective  approach  to  fabricating  largescale  molybdenum (MoS2)  disulfide  monolayers  by  chemical

vapor deposition (CVD) method. It is found that MoS2 grows from single crystal into thin film with the increase

of  oxide  precursor  proportion.  The  photodetector  of  large  scale  monolayer  layer  MoS2  film  is  fabricated  by

depositing  metal  electrodes  on  the  interdigital  electrode  mask  through  using  thermal  evaporation  coating.

Finally, the highly stable and repeatable photoelectric responses under the conditions of different voltages and

different laser power are characterized under 405-nm laser excitation, with response time decreasing down to the

order of milliseconds (ms). In addition, the photodetector achieves a wide spectral detection range from 405 nm

to  830  nm,  that  is,  from  visible  light  to  near-infrared  light  wavelength  range,  with  optical  response  (R)  of

291.7 mA/W and optical detection rate (D*) of 1.629×109 Jones. The monolayer MoS2 thin film photodetector

demonstrated here has the advantages of low cost, feasibility of large-scale preparation, and good stability and

repeatability  in  the  wide  spectrum  range  from  visible  light  to  near  infrared  light  wavelength,  providing  the

possibilities for future applications of electronic and optoelectronic devices .
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