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自 2004年成功实现石墨烯的机械剥离制备以来, 二维材料凭借其独特的结构和物理化学性质, 在电子、

光电和能源等领域引起了广泛的研究和发展. 在合成方法方面, 科研人员在传统的机械剥离、液相剥离、气

相沉积、湿化学合成以及纳米材料相工程等基础上, 进一步推进了原子台阶方法, 用于制备高质量、大尺寸

二维单晶材料 (2DSCM). 本文详细介绍了近几年关于原子台阶调控 2DSCM生长的代表性工作. 首先, 对研

究背景进行了简要介绍; 然后, 讨论了 2DSCM的主要合成方法, 并分析了外延制备非中心对称材料的困难及

原因; 之后, 介绍了通过原子台阶辅助制备 2DSCM的生长机制和最新进展, 分析了原子台阶调控 2DSCM成

核的理论基础及通用性, 并对未来实现大尺寸、方向可控的 2DSCM的挑战和发展方向进行了预测; 最后, 系

统展望了台阶方法制备大尺寸 2DSCM在未来规模化芯片器件方向的潜在应用.
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1   引　言

二维材料是一类以超薄厚度为特征的材料, 通

常只有几个原子层的厚度, 2004年单层石墨烯的

发现激发了人们对二维材料的极大研究兴趣 [1]. 从

那时起, 人们发现了许多不同种类的二维材料, 包

括过渡金属二硫化物 (transition metal dichalco-

genides, TMDs),  如 MoS2,  MoSe2,  MoTe2,  WS2,

WSe2, ReS2, TaS2 等 [2,3]、六方氮化硼 (hexanol bor-

on nitride, hBN)[4,5]、贵金属二硫化物 (noble metal

dichalcogenides, NMDs), 如 PdSe2, PtSe2, PtS2 等[6,7]

和 单 元 素 二 维 材 料 (黑 磷 、 碲 烯 、 硅 烯 、 锗

(germanium, Ge)烯、硼烯等)[8−10]. 这些典型的二

维单晶材料 (two-dimensional single crystal mate-

rials, 2DSCM)具有长程有序和低缺陷密度等特

点, 能够展现出多晶材料中所不具备的特性 [11], 极

大地促进了其在电子、光电和能源等领域的广泛关

注及应用. 

1.1    二维单晶材料性质及应用方向

2DSCM在不同领域展现出了独特的性质. 在

电子设备方面, 通过合成不同类型的 2DSCM, 可以

制备各种性能的电子器件, 提高晶体管和光电探测

器的性能 [12−18]. 例如, Wang等 [16] 成功构建了基于

MoS2 的场效应晶体管, 实现了目前已知的最大迁

移率 102.6 cm2·V−1·s−1 及饱和电流 450 μA·μm−1.
此外, 石墨烯表现出高载流子迁移率、低接触电

阻和低漏电流的特性, 具有替代硅基的潜力 [19,20].

Wang等 [21] 测试石墨烯室温载流子迁移率为 (7.0 ±
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1.0)× 103 cm2·V−1·s−1, Chen等 [22] 在温度 4 K下

获得的迁移率达到了 14700 cm2·V−1·s−1. 然而, 传

统器件的制备过程中, 衬底在很大程度上会导致二

维材料的载流子输运性能下降 [23−25], 高质量的

hBN可以有效改善这一问题, 并在电学器件领域

展现出了巨大的应用前景 [26,27]. Banszerus等 [28] 通

过构建 hBN和石墨烯的异质结, 实现了低温下迁

移率高达 350000 cm2·V−1·s−1. 在光电器件方面 ,

2DSCM具有高效的光传输和吸收效益, 在光电探

测器、太阳能电池和光信号传输领域表现出了卓越

的性能 [29−37]. 例如 Novotny等 [38] 构建了 MoTe2
与石墨烯的异质结构 , 在−3 V的偏压下实现了

24 GHz的带宽, 并在 1300 nm入射光下实现了高

达 0.2 A·W−1 的外部响应率. 此外, 由于 hBN具有

高温和化学稳定性, 其可为基于石墨烯等二维材料

的光电设备提供均匀平坦的生长表面 [39]. 2DSCM

在能源领域也有潜在的应用, 例如石墨烯具有高

达 2630 m2·g−1 的超高表面积, 有望在电池和超级

电容器等储能领域发挥作用 [40], 而单层石墨烯具

有比其他碳基材料更高的电容性能 (21 μF·cm−2)[41].
单晶 TMDs表现出良好的催化活性, 可用于能量

转换和存储过程中的析氢反应和氧化还原反应.

Li等 [42] 研究了单层 2H 相 MoS2 中硫 (sulfur, S)

空位和应变对析氢反应的影响, 实验和理论研究表

明, 当 S空位浓度为 12.5%时, 氢吸附自由能达到

最佳值. 单晶 SnSe因其超低晶格热导率和超高品

质因子在热电材料领域引起了极大的关注, Qin等 [43]

制备的 p型 SnSe在温度 300 K时展现出增强的

功率因子 (85 μW·cm−1·K−2), 热电效应品质因子

ZT 达到 1.4. 此外, 2DSCM还具有高机械强度和

柔韧性, 例如单晶石墨烯的机械强度比多晶石墨烯

高出 50%[44], 研究人员已开发出基于石墨烯的高频

谐振器和滤波器 [45−47], 以及具有高灵敏度和低检

测限的石墨烯传感器 [48]、TMDs应变传感器 [49,50]

和以单晶 MoSe2 为基础的生物传感器 [51,52]. 表 1

总结了 2DSCM在电子、光电子、催化和储能等领

域的广泛应用潜力. 

1.2    二维单晶材料的制备方法

单晶材料由于其没有晶界的特性, 可以表现出

材料固有的物理化学性质; 同时, 由于单晶材料具

备出色的均匀性, 被认为是未来电子学领域中的理

想材料. 与半导体工业类似, 制备大尺寸、高质量

的单晶对于材料的规模化应用具有重要意义 [53−57].

从生长原理角度来看, 目前 2DSCM的制备主要采

用以下 2种方法. 1)单核生长. 通过控制材料的成

核, 使材料从单一晶核逐渐长大, 最后长成大单晶

(图 1(a)). 2)外延生长. 材料在衬底上可以有很多

成核点, 通过控制每个成核点上晶畴的一致取向,

最终将其完美地拼接成单晶薄膜 (图 1(b)). 

 

单核生长(a)

外延生长(b)

图 1    (a)单核生长和 (b)外延生长原理示意图

Fig. 1. Schematic  diagrams of  (a)  single  nuclei  growth and

(b) epitaxial growth.

 

表 1    二维材料的应用领域及其挑战
Table 1.    Applications and future challenges of two-dimensional materials.

领域 应用方向 优势 挑战

电子
晶体管、传感器、存储设备、互连、
柔性电子产品、透明导电薄膜

高载流子迁移率、可调带隙、优异的机
械和化学稳定性

可扩展性、可重复性、接口工程、设备
集成、环境稳定性

光电子
LEDs、太阳能电池、光电探测、光调
制器、吸收器

高载流子迁移率、可调带隙、优异的光
吸收和发射

可重复性、环境稳定性、界面能源、设
备集成、成本

催化
水分解、CO2还原、析氢反应、氧化
还原反应

高比表面积、可调电子和化学性能、催
化活性

可扩展性、反应稳定性、优异的选择
性、成本

储能
电池、超级电容器、燃料电池、电催
化、储氢

高表面积、可调的电子和化学性能、优
异的电化学性能

可扩展性、反应稳定性、选择性、成
本、毒性

传感器 气体、生物、应变传感器
灵敏度高、选择性好、电子和化学性能
可调、稳定性好

可扩展性、环境稳定性、选择性、设备
集成

生物医学
药物输送、生物传感、组织工程、生
物成像

生物相容性、高表面积、可调的电子和
化学性质、稳定性

选择性、可扩展性、毒性、生物环境稳
定性、监管批准

环境 水处理、空气净化、能量收集
高表面积、电子和化学性能可调、优异
的光催化和电催化

可扩展性、环境稳定性、选择性、成本
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1.2.1    单核生长

单核生长是指控制材料的成核密度, 在单一位

置成核并长大的过程. 为了制备大尺寸的 2DSCM,

首先需要解决的问题是如何在衬底上将成核密度

降到最低, 从而仅获得单核的晶圆级材料, 为此可

以采用蚀刻衬底或引入氧气等方法 [58−60]; 其次是

如何实现单晶的单点成核控制, 在该过程中, 生长

较快的晶粒将占据主导地位并实现大尺寸的生长,

而生长速度较慢的晶粒会逐渐消失. 2016年, 谢晓

明团队 [61] 设计了一种局域碳源供应方法, 通过在

具有溶碳能力的铜镍合金表面形成局部碳浓度过

饱和区域, 在 2.5 h内成功地控制单个形核位点,

制备出了 1.5 inch (1 inch = 2.54 cm)的单晶石墨

烯. 此外, 为了最大程度地减少界面缺陷并确保适

当的附着力, 需要选择衬底和目标晶体的晶格常数

相似匹配的材料 [62,63]; 同时通过控制温度、压力和

气体成分等参数 [64−66], 可以优化目标晶体的生长

速率与纯度. 此外, 液态金属和奇异分子也被证明

能够降低成核率, 实现单核生长 [67,68].

单核生长具有多项优势, 其能够精确控制材料

的厚度和质量, 实现大面积的制备, 这对电子设备

和传感器在可扩展性和商业化的应用非常重要. 通

过单核生长工艺, 已经成功得到了低缺陷密度和厚

度均匀性较高的的高质量石墨烯 [69,70]、TMDs[55,71−74]

以及 hBN[75], 这为实现二维材料的高性能应用提

供了良好的基础. 

1.2.2    外延生长

外延生长是指生长过程中允许材料在多个位

置成核, 并通过控制材料的取向, 使每个位置的晶

格取向一致. 随后, 具有一致取向的晶畴会逐渐生

长并无缝拼接成单晶薄膜 [53,76]. 外延生长方法已成

为生产大面积、高质量 2DSCM的重要技术, 包括

化学气相沉积 (chemical vapor deposition, CVD)、

分子束外延 (molecular beam epitaxy, MBE)、金

属有机化学气相沉积 (metal-organic chemical vap-

or  deposition,  MOCVD)、脉冲激光沉积 (pulsed

laser deposition, PLD)和原子层沉积 (atomic lay-

er deposition, ALD)等方法. MBE被证明是一种

能够精确控制高质量、大面积二维材料 (如 b-AsP[77],

硅烯 [78])形态的方法, 其性能优于 CVD法 [79,80]. 然

而, MBE方法需要超高真空、表面洁净度与平整

度等苛刻条件, 昂贵的成本使其难以在工业中得到

广泛应用. MOCVD 方法可以制备晶圆级的均匀

晶体 [72], 但缺点是晶粒尺寸相对 CVD法较小 [79].

PLD法可以精确控制生长厘米级尺寸的 MoS2[81]

以及晶圆级的WSe2[82], 但会产生团簇颗粒和不均

匀厚度等问题. 等离子体增强原子层沉积 (plasma-

enhanced ALD, PE-ALD)方法可以得到大面积

的 MoS2[83], 但受原子层沉积机制限制会导致沉积

速度缓慢. 目前, 自下而上的 CVD外延方法被认

为是最有效的外延技术, 适用于多种材料, 且易于

操作, 但缺点是目标晶体可能存在固有缺陷 [84]. 以

CVD法生长常见的石墨烯、hBN和 TMDs等二维

材料的主要步骤包括: 1)前驱气体分子在衬底上

分解成活性前体; 2)活性前体在衬底上聚集和扩

散, 与衬底相互作用形成种子并长大成取向一致的

二维岛; 3)多个二维岛无缝拼接成 2DSCM[65,85−93].

外延生长过程中有几个关键因素: 1)衬底选

择, 衬底在晶体生长方面起着重要作用, 晶格的失

配可能会导致缺陷和应变 [94,95]; 2)温度控制, 温度

过高会形成混乱的相, 而温度过低则会导致生长质

量下降 [96,97]; 3)杂质污染, 杂质或污染物会引入缺

陷, 破坏晶体的单晶性并影响生长 [60,66,98]; 4)生长

动力学, 生长速率会随时间变化, 影响晶体的边缘

形态 [87,88,99,100]; 5)层厚控制, 层厚差异可能导致转

角, 无法获得均匀厚度的单晶 [101−103]; 6)取向控制,

晶体取向的不一致会导致晶界的存在, 影响晶畴的

无缝拼接 [104,105].

外延生长技术的选择也取决于具体应用和所

需的材料特性. 例如, CVD法适用于大规模生产电

子和传感应用的二维材料 , 如石墨烯、hBN和

TMDs薄膜; 而MBE方法更适合生产光电应用的

二维材料, 如 GaN和 InGaN等半导体材料 [106,107].

结合 CVD和 MBE方法, 可进一步优化目标材料

的质量和器件性能 [108]. 

1.3    台阶调控引入的必要性

外延制备 2DSCM是一个复杂的过程, 除了前

面提到的外延工艺, 材料本身的晶格对称性也在外

延制备中起着重要作用. 对于中心对称性的材料,

如石墨烯等, 在 Cu(111)和 Ni(111)这种衬底上可

以实现单一取向 (图 2(a)), 从而制备出大尺寸单晶

薄膜, 甚至可以通过逐层外延制备出多达 100000

层的单晶石墨 [109]. 然而, 对于非中心对称的材料,

如 hBN等, 在常见的 Cu(111)衬底上会出现 2个
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相差 180°的取向 (图 2(b)), 这些晶畴在拼接过程

中会形成晶界, 影响材料的质量 [110−113]. 因此, 需

要找到与这类材料具有相同对称性的衬底. 常用方

法是在衬底上构造原子级台阶, 由于上台阶和下台

阶之间存在能量差异, 从而可以实现非中心对称二

维材料的单一取向.

 
 

非中心对称结构(b)

(a) 中心对称结构

图 2　(a)中心对称和 (b)非中心对称二维材料的原子结构

示意图 . 图 (a)中灰色圆球对应同种元素原子 ; 图 (b)中橙

色圆球和蓝色圆球分别对应 2种元素原子 . 中心对称的结

构翻转 180°后可以复原 , 非中心对称的结构翻转 180°后无

法复原

Fig. 2. Schematic  diagrams  of  atomic  structure  of  (a)

centrosymmetric  and  (b)  non-centrosymmetric 2D   materi-

als.  Gray  balls  in  Fig.  (a)  correspond  to  the  same  kind  of

atoms, orange and blue balls in Fig. (b) correspond to two

kinds  of  atoms,  respectively.  A  centrosymmetric  structure

can  be  restored  after  being  turned  over  180°,  and  a  non-

centrosymmetric  structure  cannot  be  restored  after  being

turned over 180°.
 

总的来说, 单核方法可以精确控制生长过程,

获得高质量的晶体. 然而, 该方法的时间和成本较

高, 效率较低, 不适用于规模化生产. 相比之下, 外

延方法可以合成大面积、均匀的二维材料, 并且能

够生长复杂的横向异质结构. 然而, 外延方法需要

考虑目标晶体的取向一致性以及衬底的结构匹配

性, 另外某些具有特殊物化性质限制的烯类材料更

难以进行外延生长 [114−118]. 因此, 进一步开发和改

进现有的制备技术对于实现大尺寸、高质量和规模

化的 2DSCM生长具有重要意义. 

2   原子台阶制备二维单晶材料生长
机制及影响因素

衬底表面的原子台阶在 2DSCM的生长机制

⟨110⟩

⟨110⟩

中起着重要作用, 这是由于原子台阶能够改变能量

势垒, 从而影响原子的吸附、扩散和结合行为. 一

些研究表明, 衬底表面的原子台阶边缘可以作为二

维材料的优先成核位点. 例如, Gao等 [119] 发现在

Ni(111)衬底生长石墨烯过程中, Ni原子台阶边缘

可以作为碳原子的优先成核位点, 这是因为石墨烯

核的临界成核势垒和临界尺寸在衬底台阶边缘附

近比在平坦表面上小得多, 因此台阶边缘附近的成

核速率更快, 主导了石墨烯的成核过程, 这一发现

为在其他金属表面上的石墨烯成核提供了研究思

路. Yuan等 [120] 的研究表明, 在沿着 Cu  台阶

边缘的石墨烯之字形 (Zigzag, ZZ)边缘具有最低

的形成能, 作者将该现象归因于石墨烯 ZZ边缘和

Cu  台阶边缘的平直度, 这种形状的匹配使得

石墨烯在该方向上的生长更加稳定.

原子台阶边缘的扭结现象会对二维材料的生

长模式和表面结构产生影响 [121]. 在这些扭结处, 前

驱气体具有优先吸附和结合的活性位点, 从而影响

了二维材料的生长行为. 以 hBN为例, hBN岛在

Cu的低指数晶面 (如 (111)和 (100))上存在优势

取向, 但会存在反平行排列的现象 [75]; 而在原子台

阶边缘的高指数晶面上形成的扭结处, 扭结处消除

了大部分低指数晶面的对称性, 使得 hBN能够在

这些高指数晶面上单向排列 [122]. Wang等 [123] 对

30多个 Cu高指数晶面进行统计, 发现 hBN在这

些面上都可以呈现出单向排列的现象. Dong等 [90]

通过总结研究发现, 具有三重对称性的二维材料无

法在面心立方的任何低指数晶面上实现岛的单向

排列, 而像 FeSe和 ReSe2 等具有其他对称性的晶

体却可以在低指数晶面实现单向排列. 对于石墨烯

来说, 具有单向排列的岛可以沿着错切角大于 10°

的邻位 Ge (001) 衬底的原子台阶边缘成核, 并且

在 15°错切角的 Ge (001)表面成功合成无缝拼接

的石墨烯 [124].

原子台阶还会形成缺陷和杂质, 影响二维材料

成核位点的可控性, 进而影响二维材料的质量和结

构完整性 [125]. 研究发现对衬底表面进行预处理, 调

控杂质含量和表面粗糙度, 如湿法刻蚀和电化学刻

蚀等方法, 可以调控石墨烯的成核密度 [98,126], 优化

其外延生长. 研究原子台阶与缺陷、杂质之间的关

系可以深入了解缺陷工程, 并为后续的无缺陷生长

提供指导.

此外, 二维材料边缘与衬底的原子台阶之间存
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在相互作用, 这会导致二维材料在生长过程中的结

构和流动性发生变化. 例如, 石墨烯锯齿状边缘与

Ge (110)表面的原子台阶边缘发生化学结合, 从而

引起石墨烯岛的单向排列 [127].

当多个台阶合并形成更大的梯田时, 会出现聚

束现象, 这种情况下台阶的移动或波动时会导致台

阶曲折 [128], 台阶的传递和湮灭等变化会影响生长

机制和最终的表面形态. 目前研究发现, 在具有曲

折台阶边缘的衬底上可以实现单向对齐排列的

2D岛 [129], 但也有可能会形成复杂的图案 [130].

除了上述的描述, 台阶的高度会影响原子扩散

和结合能力, 台阶之间的宽度与密度则会影响成核

位点的密度和生长区域的横向尺寸. 因此, 深入

了解台阶的影响机制对于实现大尺寸、高质量

2DSCM的可控制备具有重要意义. 

3   原子台阶生长单晶二维材料

本节将对衬底表面的原子台阶外延生长石墨

烯、硼烯、hBN和 TMDs等典型的二维材料进行

讨论. 

3.1    石墨烯

早期在多种衬底上制备的大尺寸石墨烯往往

呈现多晶结构, 其中的晶界会降低石墨烯的电学和

机械性能 [131−134]. 为了优化实验方案, 研究人员发

现过渡金属衬底可以较好地控制石墨烯成核为大

尺寸的单晶.

Cu(111)表面和石墨烯具有良好的匹配性, 晶

格失配仅为 4%, 因此经过高温处理后形成的单晶

Cu(111)成为制备大尺寸单晶石墨烯外延生长的

理想衬底 [135]. 此外, Cu的其他高指数晶面中存在

多样的原子排列, 提供了丰富的表面结构, 通过利

用不同的晶面指数也可以实现大尺寸单晶石墨烯

的生长. 理论计算结果表明, 石墨烯在 Cu的高指

数晶面上成核依然会有单一的最低能态成核位置,

可以实现单向排列的生长 [136], 并且能够在晶界处

实现拼接, 形成大尺寸的单晶石墨烯 [137].

2020年, Wu等 [138] 通过对 Cu箔进行高温退

火, 得到了不同高指数晶面的单晶 Cu箔, 并在 Cu

(112), (113), (133)和 (223)这 4种高指数晶面的

原子台阶处制备了单晶石墨烯. 通过扫描电子显微

镜 (scanning electron microscope, SEM)观察, 发

现在不同指数晶面上制备的石墨烯均具有相同的

排列方向, 并且具有很高的结晶质量 (图 3). 这项

工作为在金属的高指数晶面上实现石墨烯的外延

生长提供了重要的研究基础.

 
 

Gr/Cu(112)(a) (b)

(c) (d)

Gr/Cu(113)

Gr/Cu(133) Gr/Cu(223)

100 mm100 mm

100 mm100 mm

图 3　在 Cu (a) (112), (b) (113), (c) (133)和 (d) (223)晶面

上制备的单向排列石墨烯 SEM图 [138]

Fig. 3. SEM images of unidirectionally aligned graphene do-

mains on  (a)  (112),  (b)  (113),  (c)  (133)  and  (d)  (223)   fa-

cets of Cu[138].
 

2020年, Li等 [139] 利用应变诱导异常晶粒生

长的技术制备了高晶面指数的单晶 Cu箔. 在退火

过程中, Cu箔上的应力导致高指数晶面不断扩展

到整个 Cu箔, 他们在 Cu(311)晶面制备了单向排

列的石墨烯. 2021年, Tian课题组 [140] 通过在具有

边缘切口的多晶 Cu箔上进行高温退火, 也在不同

高指数晶面的单晶 Cu箔上制备了单向排列的石

墨烯. 2022年的一项工作报道在 Cu(112), Cu(311)

和 Cu(455)等高指数晶面上获得了更大尺寸的单

晶单层石墨烯 [141].

110

除了金属 Cu, 金属 Ge也可以制备单晶单层

石墨烯. 2014年, Lee等 [142] 在 Si晶圆上制备了晶

圆级 Ge(110)面, 并成功合成了大尺寸的单层单晶

石墨烯, 研究结果显示 Ge可以引导石墨烯种子沿

着 [  ]方向对齐生长 (图 4(a)); 高分辨透射电子

显微镜 (high resolution transmission electron mic-

roscopy, HRTEM)结果表明石墨烯晶畴之间不存

在晶界 (图 4(b)). 为了解释石墨烯岛在 Ge(110)

表面单向排列的现象, Dai等 [127] 于 2016年指出

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 72, No. 20 (2023)    208101

208101-5

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


110

Ge衬底表面台阶在石墨烯的单向成核中起关键作

用, 原子力显微镜 (atomic force microscope, AFM)

观察结果显示石墨烯从台阶边缘处开始成核, 并沿

着同一方向生长 (图 4(c)); 模拟结果表明单层石墨

烯的锯齿状边缘与 Ge(110)表面的 [001]方向原子

台阶具有很强的化学键, 从而使石墨烯晶核沿着

Ge(110)表面的 [  ]方向生长 (图 4(d), (e)). 值

得注意的是, 尽管 Ge原子台阶的高度达到 0.2 nm,

但对齐的石墨烯之间仍可以无缝拼接成完美的单

层单晶石墨烯.
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图 4　(a) Ge (110)面单向排列石墨烯 SEM图 [142]; (b)单晶单

层石墨烯的 HRTEM图 [142]; (c)石墨烯种子沿 Ge (110)面

的 [  ]方向单向排列的 AFM图 [127]; (d), (e)石墨烯成核

与台阶边缘对接的单向排列示意图 [127]

110

Fig. 4. (a) SEM image of unidirectional graphene grown on

Ge  (110)  surface[142];  (b)  HRTEM  image  of  single  crystal

monolayer  graphene[142];  (c)  AFM image  of  graphene  seeds

aligned  along  [  ]  direction  of  Ge  (110)  surface[127];  (d),

(e)  schematic  illustration  of  graphene  nucleation  docking

with the step edge for unidirectional alignment[127].
  

3.2    硼烯

硼烯是由硼的单层原子构成的二维同素异形

体, 主要有 sp2 和 sp3 两种杂化方式, 并存在多种

晶格结构阵列. 在自然界中, 二维硼烯的稳定性较

体相单质硼差很多 [143], 因此其外延制备较为困难.

然而, 选用低硼溶解度以及不易形成硼化物的衬底

可以使二维硼薄片在衬底上稳定外延生长 [144,145],

此外 Au, Ag和 Cu也可以满足二维硼烯的外延生

长 [145−148].

1̄10

2017年, Chen等 [149] 成功地利用 MBE方法

在单晶 Ag(110) 表面合成了单原子厚的硼烯纳米

带. 通过扫描隧道显微镜 (scanning tunneling mi-

croscope, STM)观察 , 发现所有纳米带 (宽度为

(10.3 ± 0.2) nm)都沿着单晶 Ag(110)的 [  ]方

向生长, 并能穿过表面上的台阶; 结合密度泛函理

论 (density functional theory, DFT)计算, 确定硼

纳米带的结构均由宽度不同的硼链组成, 并由六

边形的孔阵列隔开 .  Wu等 [150,151] 于 2019年和

2022年分别在 Cu (111)和 Cu (100)衬底上成功

合成了不同结构相的微米级单晶硼烯. 在实验过程

中, 硼原子最先在衬底表面的台阶处成核, 并沿着

台阶边缘方向快速生长. 通过原位辅助监测薄膜

形貌、衍射图案和化学成分, 最终制备了高质量的

微米级二维单晶硼烯. 这些实验工作为利用单晶

衬底台阶设计生长硼烯及其他烯类材料提供了研

究基础. 

3.3    六方氮化硼

hBN与石墨烯的晶格结构相似, 具有较大的

带隙和超平的表面 [152,153], 因此被认为是最优秀的

二维绝缘体材料 [154,155]. 然而, 传统的制备方法通

常得到多晶薄膜, 并且尺寸局限于厘米量级 [46,156,157],

此外, 由于 hBN成核控制困难, 很难将其从单核

长大为大单晶; 在外延生长方面, hBN具有三重

对称, 导致在大多数衬底上会形成反平行结构和

孪晶 [75].

⟨211⟩

⟨211⟩

2019年, Wang等 [158] 通过温度梯度驱动得到

了单晶 Cu (110), 利用其  方向的台阶与 hBN

具有不同晶格方向匹配的能量差异, 实现了 hBN

晶畴的单一取向生长 (图 5(a)), 并将其无缝拼接

为 10 cm×10 cm的单晶薄膜. HRTEM的结果表

明未在 hBN晶畴之间发现晶界 (图 5(b)), 而经过

H2 刻蚀后的 hBN薄膜也没有出现晶界 (图 5(c),

(d)). 进一步的理论验证证实 ,  hBN晶畴中 B-

ZZ和 N-ZZ与 Cu  台阶耦合的形成能存在较

大差异, 这打破了衬底表面的中心反演对称性, 并

消除了 2个优势取向的能量简并 , 从而实现了

hBN晶畴的同取向生长并无缝拼接为大面积、高

质量的单晶薄膜 (图 5(e), (f)).

Cu (111)表面的六重对称性会导致 hBN在该

表面上出现正反晶畴, 难以实现单一取向. 为了解决

这个问题, 2020年 Chen等 [130] 在 C 面蓝宝石衬底
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上通过溅射和热退火的方法制备了富含台阶的单

晶 Cu(111)表面, 并在该面上合成了晶圆级单晶单

层 hBN. 实验与理论结果均表明, 顶层 Cu原子台

阶可以打破能量简并, 消除 Cu(111)中的孪晶, 实现

了几乎单向对齐的三角形 hBN晶畴的无缝拼接.

相比于单晶单层 hBN, 制备单晶多层 hBN一

直是个技术难题. 2022年, Ma等 [159] 在 Ni (111)

上解决了此前无法合成多层单晶 hBN以及层数不

可控的问题 [160−164]. 在实验中, hBN首先在衬底台

阶处成核, 并跨越衬底台阶生长, 最终其中一条边

与衬底台阶平行; 随后, 衬底上生长的大量多层

hBN无缝拼接成单晶薄膜. 通过湿法转移技术, 成

功制备了尺寸达到 10 cm2 的 hBN单晶薄膜, AFM

观察显示其高度为 1.2 nm, 再结合其他测试结果

证实了该工作合成了 3层单晶 hBN. 

3.4    过渡金属硫族化合物

在合成 TMDs方面, 科研人员已经进行了大

量努力, 其中合成大面积均匀的薄膜一直是一个不

断追求的目标. 早期在绝缘衬底上主要利用硫化或

者硒化的方法合成原子级薄层的 TMDs, 但往往会

以单层与多层的混合形式存在 [101]. 初始的 CVD

法制备MoS2 时常选用MoO3 和 S粉作为前驱体, 但

是合成的尺寸较小且排列不一致 [165], 存在倾斜和

镜像的双生边界现象 [166−168]. 随着工艺参数的改进,

CVD法在 TMDs的制备过程中得到了进一步优化.

2015年, Chen等 [105] 首次报道了在蓝宝石 (0001)

表面的平行台阶边缘附近成功实现了WSe2 的对

齐生长. 高温退火后的蓝宝石 (0001)表面形成了

具有 0.2 nm高度的均匀平行原子台阶, WSe2 会

沿着台阶的长边方向平行生长, 形成了单向排列的

结构, 这项实验证明了衬底台阶在 TMDs单向排

列中起到了关键作用. 但是, 大部分单向排列的

WSe2 岛在生长过程中会发生重叠, 导致形成很多

晶界, 最终不能无缝拼接成单晶.

2020年, Yang等 [169] 通过退火方法制备了具

有台阶结构的 Au (111)表面, 并在这些台阶边缘

实现了单向排列的MoS2 晶畴 (图 6(a)), 实验结果

表明, 约 98%的 MoS2 晶畴呈单向排列 (图 6(b)).

2023年 , 该团队进一步在 Au(607)等高指数晶
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图 5    (a) Cu (110)面单向排列的 hBN SEM图 ; (b) hBN晶畴拼接处的 TEM图 , 插图为低倍 TEM图 ; (c), (d) H2 在 1000 ℃ 下

经 30 min刻蚀 Cu(110)和 Cu(111)上 hBN的 SEM图; (e) hBN晶格之字形边缘与 Cu(110)表面的 Cu  方向台阶结合原子示

意图; (f)不同 hBN边缘与 Cu (110)表面的 Cu   方向台阶形成能 [158]

⟨211⟩ ⟨211⟩

Fig. 5. (a) SEM image of  as-grown unidirectionally aligned hBN domains on Cu (110) substrate;  (b) TEM images of  neighboring

merged hBN domains, inset shows the same image at a lower magnification; (c), (d) SEM images of hBN film as-grown on Cu(110)

and Cu(111) surfaces after H2 etching at 1, 000 ℃ for 30 min; (e) atomic configuration of a zigzag edge of hBN lattice attaching to

the Cu   atomic step edge on the vicinal Cu (110) surface; (f) formation energies of various hBN edges attached to a Cu  

step edge of vicinal Cu(110) substrate[158].
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面上实现了 MoS2 晶畴的单向对齐 (图 6(c)—(e)),

并成功制备了单晶薄膜 [170]. 此外 , 该团队还于

2022年通过调节 S/Mo的比例, 在 Au衬底上制

备了单向排列的 MoS2 三角晶畴和 MoS2 纳米带

(图 6(f)—(i))[171].

⟨112̄0⟩
⟨112̄0⟩

虽然在 Au衬底上已经合成了大面积的单晶

单层 TMDs薄膜, 但是, 单晶 Au衬底价格昂贵,

在一定程度上限制了材料的大规模应用, 因此仍需

探索在其他衬底上合成单层单晶 TMDs的方法.

2020年 , Aljarb等 [172] 在 b-Ga2O3(100)衬底上利

用台阶边缘定向外延机制, 即MoS2 在台阶边缘成

核, 成功制备了连续的毫米级 MoS2 单晶纳米带.

2021年, Wang等 [16] 在特殊角度的蓝宝石 (0001)

衬底上, 成功合成了晶圆级单层单晶 MoS2, 通过

切割蓝宝石衬底并形成特定方向的台阶, 在蓝宝石

表面打破对称性, 实现了MoS2 的单向排列且无缝

拼接, 最终合成了晶圆级单层单晶 MoS2 薄膜. 该

工作指出蓝宝石 (0001)表面的  台阶会降低

对称性, 沿着 C/M   的 2条台阶具有非常接

近的形成能, 会得到反平行排列的 MoS2 畴, 不能

⟨101̄0⟩

实现 MoS2 的单向成核. 计算结果表明, 当 S含量

不同时, MoS2 具有不同类型的 ZZ-Mo和 ZZ-S边

缘, 这些边缘与 C/A 蓝宝石   台阶的形成能

存在差异. 在 100% S源条件下, ZZ-Mo边缘是最

稳定的, 其形成能比相反排列的 ZZ-S2 边缘低了

1 eV·nm−1, 这保证了在生长初期 MoS2 沿台阶边

缘单向成核. 类似的工作也表明在较少的 S条件下

不利于单向成核生长 [173].

112̄0同期 , 北京大学 Liu等 [174] 在蓝宝石 (  )

面利用双耦合机制合成了晶圆级单晶单层WS2 薄

膜. 研究团队首先对蓝宝石进行氧气下退火, 形成

稳定的平行原子台阶. 这些原子台阶的边缘可打

破 A 面蓝宝石的 C2 对称性, 并通过双耦合机制引

导WS2 晶畴的单向对齐 (图 7(a)). 扫描透射电子显

微镜 (scanning transmission electron microscope,

STEM)显示相邻的WS2 晶畴之间是无缝拼接的,

这与单层 WS2 的原子相结构一致 (图 7(b), (c)).

光学图像显示在整个 2 inch的蓝宝石衬底上形成

的薄膜具有高度一致的颜色, 表明了薄膜良好的均

匀性 (图 7(d)). 在生长初期, WS2 以独立晶畴的形
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图 6    (a), (b)制备单晶Au (111)的示意图及CVD法在其表面生长MoS2 的 SEM图[169]; (c)—(e) Au (607) , Au (2 1 11) 面的MoS2
SEM以及拉曼图 [170]; (f), (h)MoS2 形态变化示意图; (g), (i)不同 S/Mo比例下制备的 2D MoS2 三角形、1D MoS2 纳米带 SEM图 [171]

Fig. 6. (a), (b) Schematic illustration of processes of single crystal Au(111) formation and SEM image of MoS2 grown on its surface

by CVD method[169]; (c)−(e) SEM images and Raman spectra of MoS2 on Au (607), Au (2 1 11)facets[170]; (f), (h) schematic illustra-

tion of the morphological evolution of MoS2; (g), (i) SEM images of 2D monolayer MoS2 triangles and 1D MoS2 nanoribbons at dif-

ferent S/Mo ratios[171].
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⟨11̄00⟩ ⟨11̄01⟩

式存在, 并且呈现取向一致的单向排列 (图 7(e));

AFM证实了蓝宝石表面的平行台阶边使得 WS2
晶畴可以单向排列, 同时呈锯齿型的WS2 晶畴最

长边沿着蓝宝石的   方向而不是   方向

(图 7(f), (g)). 

4   原子台阶控制二维材料成核
 

4.1    原子台阶控制二维材料成核的研究
现状

有计算表明, 二维材料的种类超过 1800种,

其中 99.5%的材料具有非中心对称的晶体结构 [175].

在生长非中心对称的二维材料时, 大多数衬底上具

有能量简并, 会经常观察到反平行晶畴 [113,176−179].

在衬底表面上引入原子台阶, 可以打破正反晶畴的

能量简并, 这在前面所述的单晶 hBN和 TMDs制

备过程中得到了验证. 然而, 不同的课题组采用相

同的衬底和生长技术得到了截然不同的结果 (表 2、

表 3). 这种不一致的结果后来被证实是由材料成

核位置不同导致的: 即使衬底表面存在台阶, 如果

成核同时在台阶边缘和台阶平面上发生, 那么晶畴

在平面上由于感受不到上台阶和下台阶的区别, 依

然会存在相反的取向 (图 8(a)). 如果在某些条件下

能够使成核完全发生在台阶边缘处, 则台阶会限制

所有晶畴的取向 (图 8(b)), 从而实现单一取向 [180].
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图 7    (a) O2 刻蚀WS2 薄膜后的 SEM图; (b)对齐WS2 岛拼接区域 STEM图; (c) WS2 晶格 STEM图; (d) 2 inch单层WS2 薄膜

光学图; (e) a-Al2O3 独立WS2 晶畴光学图; (f), (g)WS2 晶畴 AFM图, 台阶方向   [174]

⟨11̄01⟩

Fig. 7. (a) SEM image of WS2 films after O2 etching; (b) STEM image of merged area of aligned WS2 islands; (c) STEM image of

WS2  lattice;  (d)  photograph  of  2 inch  WS2  monolayer  thin  film;  (e)  optical  image  of  individual  WS2  islands  on  a-Al2O3;  (f),

(g) AFM image of a WS2 island, the direction of the steps is   [174].

 

(a) (b)

图 8    不同成核位置导致不同生长结果的原理示意图　(a)同

时在台阶边缘和台阶平面处成核会导致正反取向;　(b)只

在台阶边缘处成核会导致单一取向

Fig. 8. Schematic  diagrams  of  different  growth  results  at

different nucleation positions: (a) Positive and negative ori-

entation when nucleation occur on both step edges and ter-

race; (b) single orientation when nucleation only occurs on

step edges.
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因此, 虽然研究人员发现了台阶可以破坏衬底的中

心反演对称性, 但是对于材料成核位点的控制依然

需要进一步研究.
 

4.2    原子台阶通用性控制二维材料成核的

原理

为了深入了解外延生长机理的通用性, 以MoS2
在蓝宝石的 C 面生长为例, 根据 DFT分析表明:

1)原子台阶会破坏衬底的对称性, 这在 TMDs的

外延生长过程中是必不可少的; 2)退火过程中TMDs

与未成熟的原子台阶之间发生强相互作用保证了

晶粒在台阶附近成核, 从而破坏反平行晶粒的能量

简并, 实现 TMDs的单向对齐.

切割后的蓝宝石表面会布满随机分布的台阶

边缘及氧空位 (图 9(a)). 在退火重构的过程中, 绝

大部分氧空位会消失, 唯有在未成熟的台阶边缘处

存在具有化学活性的氧空位, 可以诱导大多数二维

晶粒在台阶边缘附近成核 (图 9(b)), 经过长时间

退火, 表面完全重构, 形成平行的台阶边缘 (图 9(c)),

这主要是因为氧空位能使 MoS2 与衬底的结合增

强 1.0 eV (图 9(d)). 此外, 与无原子台阶的蓝宝石

和完全形成原子台阶的蓝宝石相比, MoS2 与具有

缺陷台阶边缘的蓝宝石的结合力更强. 这种强的

结合力使 TMDs更容易在未成熟的台阶边缘附近

成核.

MoS2 晶格和具有 C2 对称性的 C 面蓝宝石之

间发生耦合的过程中, 会出现 2个等效反平行的

MoS2 晶畴. 当 MoS2 在衬底台阶边缘附近开始成

核, 就会破坏反平行晶格之间的等效性, 从而使得

MoS2 晶粒呈单向排列的趋势. 此外, 计算结果表

明, 不同方向的台阶可以破坏MoS2 晶粒的能量简

并, 即使台阶方向发生变化, MoS2 晶粒仍然能保

持最稳定的单向排列. 如图 9(e), (f)所示, MoS2
在 3个不同方向台阶的对齐的方式是相同的. 在 c-

Al2O3 上的 WS2 和在 a-Al2O3 上的 WS2/MoS2 的

计算结果显示 (图 10), 2个反平行WS2(MoS2)晶

粒穿过相邻 a-Al2O3 或 c-Al2O3 台阶边缘之间的能

量差具有相同规律. 经过进一步研究发现, 该机制

对制备多种 2DSCM是通用的, 这为控制台阶形成

与材料的成核同步, 以及实现各种 2DSCM的大规

模制备与集成应用拓展了新的研究思路. 

5   未来发展方向及挑战
 

5.1    大范围内均匀、可控方向的原子台阶

虽然原子台阶有助于控制二维晶畴在成核阶

段实现单向排列, 但衬底表面的多样性和复杂的台

阶结构会显著增加实验的难度. 此外, 陡峭的台阶

高度也可能导致材料出现线缺陷或叠层生长的问

题 [105,182]. 以 C 面蓝宝石衬底为例: 不同的初始切

割角度和退火条件 (例如温度和真空度等), 会导致

蓝宝石表面形成多种不同高度的台阶 (高度范围

0.22—5.5 nm). 这意味着, 在退火过程中, 一旦条

 

表 2    衬底台阶调控 TMDs生长 [180]

Table 2.    Controversial growth behaviours of TMDs

on substrates with steps[180].

Substrate TMDs Alignment/%
Symmetry
breaking

Ref.

a-Al2O3 WS2 99 √ [174]

a-Al2O3 MoS2 86 √ [181]

c-Al2O3 MoS2 99 √ [16]

c-Al2O3 WS2 >90 √ [182]

c-Al2O3 WSe2 92 √ [105]

Au(533) WS2 >90 √ [183]

Au(111) MoS2 99 √ [184]

Au(111) MoS2 98 √ [169]

b-Ga2O3 MoS2 >90 √ [172]

c-Al2O3 MoS2 50 × [177]

c-Al2O3 MoS2 50 × [178]

c-Al2O3 MoS2 60 × [173]

c-Al2O3 MoS2 50 × [185]

c-Al2O3 MoS2 56 × [176]

Au(111) MoS2 50 × [186]

Au(111) MoS2 50 × [187]

Ag(111) MoS2 50 × [188]

 

表 3    衬底台阶调控 hBN生长 [180]

Table 3.    Controversial  growth  behaviours  of  hBN

on substrates with steps[180].

Substrate Alignment/%
Symmetry
breaking

Ref.

Cu (110) 99 √ [158]

Cu (111) 99 √ [130]

Cu (102)
Cu (103)

97 √ [122]

Cu (110) 50 × [189]

Cu (110)
Cu (111)

21
54

× [75]

Cu (111) 50 × [190]

Ni (111) 50 × [113]

Ni (111) 54 × [191]

Ge (110) 52 × [179]
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件有所偏差, 蓝宝石表面很有可能会形成复杂的形

貌, 从而增加了 2DSCM外延生长的难度 [192]. 此

外, 即使对衬底表面的结构经过多次特殊加工, 也

难以完全避免轻微缺陷的存在, 这导致 2DSCM难

以实现单一取向排列. 

5.2    台阶调控制备二维单晶多层材料

多层 TMDs和多层 hBN相较于单层具有更

多优异的性能 [34,193−195]. 但是, 由于多层种子的形

成机制以及横向/纵向生长方式的转变机制尚未明

确, 大尺寸多层 2DSCM的外延生长仍然是一个巨

大的挑战. 虽然在 Cu(111)表面利用MBE方法合

成了大尺寸的单晶双层硼烯 [196], 但其成本及复杂性

仍需要进一步优化, 至今尚未实现单晶多层 TMDs

薄膜的制备. 虽然台阶边缘可以诱导多层 hBN和

双层 TMDs的晶粒的单向对齐 [104,159], 但对于制备

单晶多层来说, 层数和堆垛方式是 2个亟需克服的

问题, 只有同时解决这些问题, 才有可能制备出多

层 2DSCM.

2022年, Liu等 [104] 首次报道了厘米级均匀双

层 TMDs. 理论计算表明, 更高的原子台阶可以直

接降低双层成核的能量. 该团队通过高温退火方法

制备了接近 1.5 nm高的原子台阶, 使得 MoS2 在

台阶边缘发生双层成核, 并呈单向对齐排列; 随后

晶畴会跨越台阶生长, 最终拼接成均匀的双层薄

膜. 遗憾的是, 二次谐波结果显示双层 TMDs同时

存在 AA和 AB两种不同的堆垛方式, 从而导致不

能无缝拼接成完美的双层单晶 TMDs. 

5.3    台阶调控制备大面积垂直单晶异质结

制备大面积双层垂直单晶异质是实现双层

2DSCM的重要目标, 然而目前仍存在诸多困难.

首先, 垂直异质结构通常需要分阶段生长, 这在一

定程度上增加了实验难度; 其次, 第 2层的取向很

可能会随机分布, 出现多个转角; 此外, 虽然某些

垂直异质结可以通过 CVD法制备, 但是尺寸通常

较小 [197]. 上述限制条件提示我们需要寻找新的方

法来实现大面积双层垂直单晶异质结的制备. 幸运

的是, 衬底原子台阶调控方法为这一问题带来了希

望. 我们推测, 首先需要将第 1层材料制备成均匀

拼的大面积单晶薄膜, 此时由于原子厚度的薄层会

继承衬底表面原子台阶的形貌, 衬底台阶同样可以
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图 9    (a)退火前 c-Al2O3 表面; (b)退火中 c-Al2O3 表面; (c)长时间退火后 c-Al2O3 表面; (d)MoS2 边缘同氧空位缺陷台阶与无氧

空位平行台阶结合能; (e)反平行MoS2 晶畴跨不同台阶 (Ⅰ, Ⅱ和Ⅲ)能量; (f)3种台阶边缘处MoS2 边缘 [180]

Fig. 9. (a) Original c-Al2O3 surface before annealing; (b) original c-Al2O3 surface during annealing; (c) original c-Al2O3 surface after

a  long  annealing  time;  (d)  binding  energy  of  a  MoS2  grain  on  a  straight  parallel  step  with  O  vacancy  and  on  a  defective  step

without O vacancy; (e) energy difference between antiparallel MoS2 grains that cross different types of step edges (Ⅰ, Ⅱ and Ⅲ);

(f) MoS2 grain on three types of step edges[180].
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调控第 2层薄膜的生长取向, 使其与第 1层保持一

致, 从而实现大面积双层垂直单晶异质结的制备.

总的来说, 研究人员对原子台阶调控 2DSCM

的生长机制理解已经变得越来越深刻. 然而, 原子

台阶调控二维材料的生长模型仍需进一步完善, 特

别是考虑多种条件下的热力学和动力学共同调节

的成核过程; 此外, 多层 2DSCM的合成 (如厚度,

异质结)仍处于起步阶段, 其形成机制仍需要进一

步地探索与优化. 

6   总结与展望

本文对原子台阶调控制备 2DSCM领域的研

究进展进行了梳理和总结, 包括主要的合成方法、

生长机制、影响因素以及台阶成核理论, 并对未来

的发展方向和面临的挑战进行了预测. 原子台阶通

过多种机制影响生长: 台阶边缘势垒影响原子吸

附、扩散和结合, 而台阶边缘形成的扭结充当了优

先的成核位点; 此外, 台阶相互作用、表面宽度和

流动性影响二维材料的表面结构, 而台阶的高度、

密度和梯田会动态地影响生长的动力学过程; 控制

晶畴成核时间与衬底表面台阶形成时间可以调控

二维材料的成核位置. 目前, 基于台阶调控的研究

思路已成功实现了非中心对称二维单晶 TMDs的

通用制备. 未来预期利用台阶辅助的大规模生产

方法, 将有望推进电子、光电和储能的高效发展,

实现高质量 2DSCM的工业化应用. 此外, 通过利

用台阶来操纵生长条件和设计策略, 可以合成具有

独特结构的材料, 构建大面积定制型的叠层垂直异

质结构, 为全二维电子器件在多领域中的应用奠定

基础.
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Abstract

Since  the  successful  mechanical  exfoliation  of  graphene  in  2004,  two-dimensional  materials  have  aroused

extensive research and fast developed in various fields such as electronics, optoelectronics and energy, owing to

their  unique structural  and physicochemical  properties.  In terms of  synthesis  methods,  researchers have made

further  advancements  in  the  atomic  step  method,  building  upon  traditional  techniques  such  as  mechanical

exfoliation,  liquid-phase  exfoliation,  vapor-phase  deposition,  wet  chemical  synthesis,  and  nanomaterial  self-

assembly. These efforts aim to achieve high-quality large-scale two-dimensional single crystal materials. In this

article,  the  representative  research  on  the  growth  of  two-dimensional  single  crystal  materials  controlled  by

atomic steps in recent years is reviewed in detail. To begin with, the research background is briefly introduced,

then the main synthesis  methods of  two-dimensional  single  crystal  materials  are  discussed and the challenges

and  reasons  for  the  difficulty  in  epitaxially  preparing  non-centrosymmetric  materials  are  analyzed.

Subsequently, the growth mechanisms and recent advances in the preparation of two-dimensional single crystal

materials assisted by atomic steps are presented. The theoretical basis and universality of atomic step-controlled

nucleation  in  two-dimensional  single  crystal  material  are  analyzed.  Furthermore,  the  challenges  and  future

directions  for  achieving  large-scale,  directionally  controllable  two-dimensional  single  crystal  materials  are

predicted.  Finally,  potential  applications of  the step method in the future scalable chip device fabrication are

systematically discussed.
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