
 

硒化温度对 MoSe2 薄膜结构和光学带隙的影响*
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使用射频磁控溅射技术制备了钼 (Mo)膜 , 再利用硒化退火方式生成二硒化钼 (MoSe2)薄膜 . 对 MoSe2
薄膜的表面形貌、晶体结构和光学带隙进行了表征和分析. 结果显示, MoSe2 薄膜的晶体结构与硒化温度 (Ts)

密切相关, 随着硒化温度的升高, 薄膜的平均晶粒尺寸先略减小后增大, 且 (002)晶面取向优先生长. MoSe2
薄膜对短波长光 (600 nm左右)具有较低的吸收率. 随着硒化温度升高, MoSe2 的直接带隙波发生蓝移, 光学

带隙随之减小. 研究表明, 通过改变硒化温度可以有效调控MoSe2 结构和光学带隙, 为MoSe2 薄膜在光学器

件应用方面提供更多可能.
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1   引　言

自石墨烯发现以来, 二维纳米材料因结构特殊

在光学和电学方面的巨大潜力吸引了研究者的广

泛关注 [1,2]. 二维过渡金属硫化物由于其具有与石

墨烯类似的二维无限平面结构, 并且具有较小的禁

带宽度, 弥补了石墨烯因为缺乏直接带隙不能单独

应用于电学器件的缺陷 [3]. 而二硒化钼 (MoSe2)作

为块状过渡金属硫化物的一种, 不仅呈层状三明治

结构, 容易剥离为单层或数层MoSe2 二维晶体, 相

应的电子间隙宽度位于半导体材料与石墨烯材料

零带隙之间, 具有较高的光电转化效率, 可用作制

备高效率的光电器件, 而且具有不同于二硫化钼的

层间距和带隙结构, 使其在很多领域表现出更好的

性能, 这也使得 MoSe2 成为二维过渡金属硫化物

材料领域研究的热点 [4–6].

近年来, 针对MoSe2 的研究专注于光电子、电

催化和电池储能等方面, 特别是以 MoSe2 构成的

二维异质结材料, 具有更高的自由度和可控性, 从

而为高效能量转换、高灵敏度传感和有效催化反应

提供新的机会 [7]. 二维异质结半导体材料在不同领

域展现出更多潜力, 为未来纳米器件和功能材料的

设计提供新的思路和方向 [8–10].

目前制备 MoSe2 的方法主要有机械剥离法

(ME)、分子束外延法 (MBE)、水热法、化学气相沉

积法 (CVD)等. ME是典型的自上而下的剥离方

法 [11], 制备方法简单, 但生产效率低, 于是有研究

人员改良金膜辅助 ME, 为大规模制备 MoSe2 薄

膜提供可能 [12]. MBE在外延厚度和掺杂控制方面

的优势让其越来越受欢迎, 但因材料的蒸气压不

同, 需要更严格的沉积条件, 因此需要结合其他外

延技术, 如金属有机气相外延等 [13]. 水热法成本效

益高 [14], 有很强可操作性, 在工业化的大规模生产

极具潜力 [15]. CVD因简单快速, 无污染并且所得

产物晶体质量好, 但因 Se化学反应性低而使 CVD
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无法大面积尺度制备 MoSe2, 而在 MoSe2 的合成

中使用 NaCl作为促进剂可以缩短 MoSe2 的生长

时间, 提高生长速率, 并增加连续的薄膜生产量 [16].

与这些方法相比, 磁控溅射适合于大面积均匀薄膜

的生产 [17], 且成本相对较低. 此方法制备Mo前驱

体可以提高沉积的稳定性 [18,19], 于是大多研究都集

中在磁控溅射制备 MoSe2 薄膜上 [20], 利用磁控

溅射可以调控制备 MoSe2 的光学性能和取向生长

等 [21,22], 提高薄膜的均匀性和稳定性 [23].

由于少量层数的 MoSe2 受到量子约束以及它

们较大的面内电子和空穴有效质量有助于电荷

载流子之间强的库仑相互作用, 这反映在较大的激

子结合能上 [24–26], 它们的电子和光学特性对周围

环境非常敏感, 为通过改变周围环境从外部控制

其属性提供了可能. 同时, MoSe2 具有良好的弹

性应变能力, 会因为生长环境而发生表面形貌改变

的情况. 基于此, 研究者考虑利用不同的方法制备

MoSe2 并通过改变制备参数实现调控 MoSe2 薄膜

的性质, 例如在磁控溅射方法制备MoSe2 时, 发现

通过改变溅射压强、溅射时间、靶基距、溅射功率、

温度 [19] 等生长参数, 可以调控 MoSe2 的结构和光

学性质.

本文利用物理气相沉积 (PVD)结合 CVD方

法制备 MoSe2 薄膜, 研究硒化温度对 MoSe2 薄膜

结构和光学带隙的影响 . 采用 X射线衍射测试

(XRD)、X射线能谱仪 (EDS)、扫描电子显微镜

(SEM)、透射电子显微镜 (TEM)、X射线光电子能

谱测试 (XPS)对材料进行表征, 并用紫外-可见分

光光度计 (UV-Vis)和 PL光致发光检测系统探讨

硒化温度对薄膜的光学性能的影响. 

2   实验方法
 

2.1    制　备

采用射频磁控溅射技术, 通过 JPG-450 a型

磁控溅射沉积系统 (中国科学院沈阳科技仪研制),

以 Mo靶 (99.999%)做靶材, 氩气 (99.999%)为工

作气体, 选用单晶硅和石英为基体材料, 在溅射

功率为 200 W, 真空室气压 1.0×10–4 Pa, 气体

流量 40 mL/min (标准状况)的条件下制备纯 Mo

膜 . 通过 OTF-1200X-S型真空管式炉 , 以硒粉

(99.999%)为硒源, 在氩气氛围, 沉积时间为 30 min,

改变温度分别为 750 ℃, 800 ℃, 850 ℃, 900 ℃,

采用 face-down法制备MoSe2 薄膜. 

2.2    表征方法

λ

本文使用 X射线衍射仪 (Rigaku Ultima IV,

Cu-Kα,    = 0.154 nm)、扫描电子显微镜 (ZEISS

Sigma 300)、X射线能谱仪 (Zeiss  Smart  EDX)、

透射电子显微镜 (FEI Scios2HiVac, USA)、X射

线光电子能谱仪 (Kalpha)对样品的微观结构进行

表征, 分析其Mo—Se等化学键的成键结构方式及

相对含量. 采用扫描电子显微镜观测样品的表面形

貌 . 用紫外 -可见分光光度计 (UV-Vis,  UV-2700

型, 日本岛津)测试石英基底上薄膜的光学性能,

结合微观结构的表征结果, 分析不同硒化条件下

MoSe2 样品性能与微观结构的内在关系, 探寻影

响 MoSe2 薄膜光电性能变化的关键因素 . 通过

PL光致发光检测系统对 MoSe2 薄膜内部的缺陷、

带隙、发光性能、禁带宽度等的分析, 探讨硒化温

度对薄膜光学性能的影响, 得出 MoSe2 薄膜光学

特性的变化机理. 

3   结果与讨论
 

3.1    XRD 测试

不同反应温度下生成MoSe2 薄膜的 X射线衍

射图谱, 如图 1(a)所示. 图中观察到存在 2θ值为

13.72°, 27.64°, 31.39°, 41.99°, 53.36°, 55.89°, 57.07°

的 7个衍射峰, 对应于 ICDD-97-064-4334的 (002),

(004), (100), (006), (106), (110), (008)面的衍射.

此外, 结晶 MoO2 的峰值被注意到 (图中标“∆”),
可能是由于样品测试前对空气中的 H2O等杂质的

吸收, 与 XPS结果对应. XRD分析显示, MoSe2
结晶为 2H相, 呈六方结构 [27]. 在 750 ℃ 时硒化生

成的 MoSe2 明显的衍射峰的数量较少 , 出现在

(002), (100), (110)晶面, 随硒化温度的升高衍射

峰的强度和数量均有所增加, 表明 MoSe2 薄膜的

结晶性质有显著改善. 硒化温度对微晶的择优取向

也有显著影响, 对于 850 ℃ 和 900 ℃ 两个硒化温

度, 微晶沿 (002)晶面具有择优取向, 表明制备出

了在 (002)面具有生长优势的MoSe2 薄膜样品.

使用 Scherrer公式 [28] 计算 MoSe2 薄膜的平

均晶粒尺寸: 

D =
0.89λ

β cos θ
, (1)
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式中 , λ为实验中所用的 X射线 , 波长一般取

0.15406 nm, β为衍射峰的半峰全宽, θ为布拉格

衍射角. 由 XRD衍射峰的半峰全宽计算薄膜的

平均晶粒尺寸, 根据 (002)面衍射峰, 计算得到的

平均晶粒尺寸如图 1(c)中折线所示, 不同硒化温

度下薄膜平均晶粒尺寸在 24.82—55.76 nm, 与文

献 [29]报道结果相似. 随着硒化温度的升高, 薄膜

的平均晶粒尺寸总体呈现增大趋势, 是因为硒化温

度的高低直接影响了硒化反应的速率, 从而影响了

沉积粒子的移动性. 一方面, 当硒化温度较低时,

成核速率低, 沉积速率缓慢, 薄膜只能形成几个微

小的晶粒, 这一点与 SEM结果一致. 硒化温度升

高后, 硒化反应更加剧烈, 沉积粒子的移动性得到

提升, 更多的 Se原子可以参与到晶格的构建中,

改善了薄膜质量从而使晶粒尺寸增大. 另一方面,

充足的能量条件下, Mo原子在衬底表面的迁移能

力增强, 促进了 Mo薄膜晶粒的成长. 硒化温度的

升高增大了溅射Mo原子的动能和表面迁移率, 从

而增大了 MoSe2 薄膜的晶粒尺寸 [30,31]. 晶粒尺寸

在 800 ℃ 出现反常下降, 可能是硒化温度较低时,

原子的扩散速率减缓, 使得原子倾向于在二维平面

上进行迁移与重组, 最终形成具有较高比表面积特

征的扁平叶片状结构, 晶粒尺寸变小.

α(hkl)晶格常数  根据 Scherrer公式估算 [28]: 

α(hkl) = d(hkl)/
√
h2 + k2 + l2, (2)

h, k, l式中,   为衍射晶面指数, d 为晶面间距. 研究

晶体可能处于某种应变下, 微应变 (ε) [32] 和位错

度 (δ)可以使用以下数学关系计算: 

ε =
β cos θ

4
, δ =

1

D2
, (3)

其中, θ是衍射角, β是半峰全宽 (FWHM), D 是

晶粒尺寸. 从 (002)面计算, 得到的微应变和位错

度 (与 D2 成反比关系)的结果如图 1(c)所示. 结果

显示, 随着硒化温度的提升, 微应变在 800 ℃ 达到

最大值, 之后随温度的升高而逐渐减小, 这一变化

可能与高温条件下晶格缺陷的减少有关 [33]. 较低

的微应变和位错密度表明在较高的硒化温度下可

以生产出质量较好的MoSe2 薄膜. 总体而言, XRD

的分析证实硒化温度的上升降低了微应变和位错

密度, 从而使得薄膜微晶尺寸增加、晶体结构有所

改善. 这为调控MoSe2 薄膜结构提供可能.
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图 1    (a) MoSe2 薄膜的 XRD图谱; (b) MoSe2 薄膜主要的衍射峰为 (002), (100), (110)时不同硒化温度下的织构系数; (c) MoSe2
薄膜平均晶粒尺寸随硒化温度的变化曲线和微应变值

Fig. 1. (a) XRD pattern of MoSe2 thin film; (b) texture coefficient at different selenization temperatures when the main diffraction

peaks of MoSe2 thin film are (002), (100), and (110); (c) variation curve and microstrain value of the average grain size of MoSe2
thin film with selenization temperature.
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TC(hkl)

TC(hkl)

h, k, l I(hkl) I0(hkl)

(hkl)

通过计算织构系数  可以更好地研究硒

化温度对晶面衍射峰的相对转变强度的影响 [34],

并且可以使用织构系数  表征晶面的择优取

向程度. 其中  为衍射晶面指数,   和 

分别为薄膜样品与标准 MoSe2 试样 (ICDD 97-

064-4334)在  晶面的衍射峰强度, n 为衍射峰

数目. 

TC(hkl) =
I(hkl)/I0(hkl)

1

n

n∑
i=1

I(hkl)i/I0(hkl)i

. (4)

图 1(b)为 MoSe2 薄膜的 3个主要衍射峰

(002), (100)和 (110)对应的织构系数. 可以看出,

低温促进 (100)面和 (110)面成长, 其中 (110)面

在低温优势逐渐明显. 高温使得 (002)面呈现优势

成长. 在 850 ℃ 时, (002)面相比 (100)面和 (110)

面的生长更加具有优势. 在 RF沉积中, 低沉积速

率和更多的离子撞击生长的涂层——更多的时间

和增强的吸附原子迁移率和表面扩散存在, 允许原

子在更有利的状态下存在, 即 (002)择优取向 [19].

正常情况下 (002)面的解吸能会比 (100)面低, 但

如果有一些高能离子轰击 (如在射频溅射中), 则

(002)面可以实现取向优势 [34]. 随着硒化温度的升

高, MoSe2 的 (002)晶面的衍射峰强度峰强升高明

显, 虽然 900 ℃ 时的晶粒尺寸更大, 但是 850 ℃

时 (002)更加呈现优势成长. (002)面优势生长的

MoSe2 具有独特的光学性质, 在光电器件和光催化

领域具有潜在的应用价值, 这为高性能电子器件和

新型能源材料的开发提供了新的可能 [17].
 

3.2    SEM 和 EDS 测试

不同硒化温度下的 MoSe2 薄膜的 SEM照片

如图 2(a)—(d)所示, 在相同放大倍率下观察, 不

同硒化温度导致薄膜呈现出不同的表面形态. 当温

度为 750 ℃ 和 800 ℃ 时, 薄膜表面由扁平的叶片

状晶粒组成, 形态不太明显. 随着硒化温度上升至

850 ℃, 晶粒铺满薄膜表面, 平整致密且无空洞存

在, 可以使薄膜对光的吸收大大增加, UV-Vis测

试证实了这一点. 当温度达到 900 ℃, 薄膜表面出
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图 2    当硒化温度不同时 , MoSe2 薄膜的 SEM图像 (a)—(d)及典型横截面图像 (e)—(h)　(a), (e) 750 ℃; (b), (f) 800 ℃; (c), (g)

850 ℃; (d), (h) 900 ℃. (i)不同温度的MoSe2 薄膜的 Se, Mo元素原子占比图

Fig. 2. SEM images  (a)–(d)  and  typical  cross-sectional  images  (e)–(h)  of  MoSe2  thin  films  at  different  selenization  temperatures:

(a), (e) 750 ℃; (b), (f) 800 ℃; (c), (g) 850 ℃; (d), (h) 900 ℃. (i) Atomic proportion of Se and Mo elements in MoSe2 thin films at

different temperatures.
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现大颗晶粒突起, 颗粒成立体块状. 分析结果表明,

随着温度的升高, MoSe2 薄膜的结晶性显著提高.

图 2(e)—(h)展示了对应硒化温度的 MoSe2
薄膜的典型横截面图像, 可以观察到相应薄膜的厚

度约为 0.80, 0.65, 0.60和 3.60 μm, 结合 XRD中

MoSe2 晶粒尺寸随温度上升呈现的整体增大趋势,

观察到薄膜具有相对粗糙的表面. 分析可得, 从

750 ℃ 到 850 ℃, 硒化温度不断升高, MoSe2 薄膜

的厚度略微下降. 当温度达到 900 ℃ 时, 薄膜厚度

突然增至 3.60 μm, 可能是高温导致了薄膜膨胀,

结果与上述 SEM出现大颗晶粒突起对应. 整体而

言, 硒化Mo膜表面相对粗糙, 形成的MoSe2 数量

增加. 薄膜与衬底的界面没有孔洞和裂缝, 接触紧

密, 这表明薄膜与玻璃衬底有着良好的黏附性. 通

过对 MoSe2 薄膜表面形貌和截面的分析, 证实了

硒化温度对MoSe2 薄膜表质起着至关重要的作用.

表 1展示了 750—900 ℃ 的 X射线能谱仪

(EDS)数据. 750 ℃ 下硒化时, MoSe2 薄膜的 EDS

结果显示 Se和 Mo的原子百分比接近 2∶1, 分别

为 44.46%和 28.30%, 此时 O元素含量相对较多,

可能是样品取出后没有快速转移用于 EDS分析,

在空气中暴露增加了氧化的可能性. 硒化温度升高

后 (850 ℃), Se和 Mo的原子百分比变为 59.16%

和 37.23%, O元素减少, 更接近理想的 2∶1比例.

观察不同温度下MoSe2 薄膜的 Se和Mo原子比例

曲线 (图 2(i)), 可以看出 , 随着硒化温度升高 ,

Se和 Mo的含量均有所增大, 并在 850 ℃ 时达到

最接近 2∶1的比例. 

3.3    TEM 测试和 XPS 能谱

利用 TEM研究了MoSe2 的微观结构, 如图 3

所示. 图 3(a)观察到 MoSe2 的均匀分层结构, 可

以看出薄膜具有良好的结晶性. MoSe2 样品的高

分辨率 TEM图像如图 3(b)所示, 在图中选择两

对衍射图案傅里叶变换后获得的 0.65 nm和

0.23 nm条纹宽度与MoSe2 的 (002)和 (100)晶面

相对应 [35,36], 与 XRD图案中的晶面生长方向一致.

为了更清晰地观察 MoSe2 原子排布 , 在 MoSe2
(图 3(c))表面选取黄框区域进行区域放大, 显示了

原子在六边形晶格中的排列 [28](图 3(d)), 与上述

XRD数据吻合. 图 3(e)为 900 ℃ 的 MoSe2 薄膜

的选定区域衍射 (SEAD)图谱, 图中可见衍射环

与MoSe2 的 (002)和 (100)平面间距一致.

用光谱仪测试了MoSe2 薄膜的硒化温度 Ts =

900 ℃ 时的 XPS, 如图 4所示. 图 4(a)为 MoSe2
薄膜的 XPS全谱, 其中包括了 Se, Mo, C和 O四

种元素的能谱信号, 其中 C和 O来自样品的表面

污染, 在制备过程中是不可避免的. 此外, 能谱中

其他峰为 O KLL, Co LMM, S LMM和 Zn LMM

等代表相应原子的俄歇电子发射. 图 4(b), (c)为Mo

和 Se元素的成键情况 ,  Mo 3d3/2 和 Mo 3d5/2 的

束缚能分别为 229.18 eV和 232.38 eV[37], Se元素

对应 Se  3d5/2 和 Se  3d3/2 的峰位在 54.78 eV和

55.68 eV[38], 此结合能数值与MoSe2 的 2H相相对

应 [35], 与报道的数值吻合较好 [39]. 根据 XPS光谱

计算得到的 Mo, Se的化学计量比为 1∶1.94, 与

MoSe2 的标准化学计量比 (1∶2)接近, 说明制备的

样品是原子比例良好的 MoSe2 薄膜, 略低的原因

可能是通过逆向气流生长的单层 MoSe2 存在一定

的 O空位缺陷 [40]. 图 4(b)为MoSe2 薄膜在 900 ℃

下的 Se 3d图谱, 由图可知 Se在薄膜中以–2价存

在. 图 4(c)为 Mo 3d的光电子能谱, 通过分峰拟

合得出总的拟合峰. 光谱中检测到 Mo-O峰的信

号, 对应上述 XRD结果. 

3.4    薄膜的光学性质

实验利用紫外-可见分光光度计 (UV-Vis)测

试了 MoSe2 薄膜的透射光谱, 图 5(a)为 MoSe2 薄

膜的吸收光谱, 并估算了薄膜在 200—800 nm波

长范围内的平均吸收率 (图 5(a)中插图). 结果显示

在 750—850 ℃ 温度内, MoSe2 薄膜对 200—600 nm

 

表 1    750—900 ℃ MoSe2 薄膜的各元素原子、质

量占比
Table 1.    Atomic and  mass  ratios  of  various   ele-

ments in MoSe2 thin films at 750–900 ℃.

Temperature/℃ Element Atomic/% Weight/%

750

Se 44.46 52.70

Mo 28.30 40.76

O 27.24 6.54

800

Se 55.34 47.25

Mo 38.58 27.11

O 6.09 25.65

850

Se 59.16 54.97

Mo 37.23 26.47

O 3.61 16.56

900

Se 58.06 53.12

Mo 37.88 28.53

O 4.06 18.35
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的光吸收较多并随着光波长的增大吸收逐渐减弱,

到 600 nm开始基本趋于零. 当温度到达到 900 ℃,

MoSe2 薄膜对短波长光的吸收值明显下降 , 在

600 nm时同样吸收趋近于零, 表明 MoSe2 薄膜在

红外区域吸收率很低. 图 5(a)插图展现了不同温

度下 MoSe2 薄膜的平均吸收值, 可以看到 MoSe2
薄膜对紫外光和可见光的平均吸收率在 750 ℃,

800 ℃, 850 ℃ 区间随着温度的上升而增大 , 在

850 ℃ 时达到最大值, 且均在 90%以上. 可能是在

短波长范围内, 随着温度上升薄膜表面形貌逐渐平

整、光滑 (在 850 ℃ 时最平整致密), 导致 MoSe2
薄膜对光的吸收增大透射减小. 900 ℃ 时, 薄膜平

均吸收率下降, 原因可能是温度上升后, 薄膜因晶

粒变大, 高温膨胀导致的表面凸起, 平整度下降,

形貌不再光滑, 光透射率相应增强吸收减弱.

α Eg

根据 Tauc关系式 [41] 可以由透射或吸收光谱

估算薄膜的光学带隙, 光学带隙与吸收值直接相

关. 如图 5(b)所示. 对于直接跃迁的半导体, 薄膜

吸收系数  与光学带隙  之间的关系为 

(αhυ)1/2 = B(hυ − Eg), (5)
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图 3    MoSe2 薄膜的 50 nm (a)和 5 nm (b)分辨透射电子显微镜图片; MoSe2 薄膜 (002) (c)和 (100) (d)面的选取电子衍射图样;

(e)衍射环

Fig. 3. 50 nm (a) and 5 nm (b) resolution TEM images of MoSe2 thin films; select electron diffraction patterns for the (002) (c) and

(100) (d) planes of MoSe2 thin film; (e) diffraction ring.
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图 4    MoSe2 薄膜在 900 ℃ 的 XPS图谱　(a)总谱; (b) Se 3d; (c) Mo 3d

Fig. 4. XPS spectrum of MoSe2 thin film at 900 ℃: (a) Overall spectrum; (b) Se 3d; (c) Mo 3d.
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hv

(αhv)1/2 hv

式中  为入射光子的能量, B 为常数. 根据 (5)式,

做出   与   的曲线图. 如图 5(b)所示, 将

曲线的线性部分延长, 与能量轴的交点即为光学带

隙 . 随着温度的升高 , MoSe2 薄膜的直接带隙从

1.80 eV逐渐减小至 1.62 eV. 这是因为薄膜内部

的电子-声子相互作用的增大, 使电子和空穴的结

合能降低, 导致光学带隙相应减小 [42]. 而在 850—

900 ℃ 温度范围内, 这种效应相对稳定. 同时, 高

温条件下, 热激活的电子和空穴数量增加, 可能会

导致复合过程中的非辐射复合增强, 影响了载流子

的寿命和复合效率, 所以 MoSe2 薄膜的光学带隙

变化不大.

图 5(c)为不同温度 MoSe2 的 PL光致发光光

谱. MoSe2 的光致发光性与层厚度有密切的联系 [43].

当MoSe2 为单层材料时, 其带隙是直接带隙, 并且

伴随着厚度的减小, 光学带隙宽度逐渐增大. 在

SEM观测结果中得知硒化温度在 750—850 ℃ 区

间上升时, MoSe2 薄膜厚度逐渐减小, 这是因为随

着层数的增加, MoSe2 的层间距会相应增大, 由于

层与层之间的相互作用以及层间耦合导致直接带

隙可能会转变为间接带隙, 使其光致发光性减弱 [44].

同时有研究发现随着过渡金属硫化物层状材料层

数的降低, 光致发光性增强, 块体材料的MoSe2 光

致发光性不明显, 而单层的光致发光性是最强的.

MoSe2 材料所具有的这些优异的光学性能, 使其

能够在光探测和光致发光等领域得到广泛的应

用. 根据文献报道 [45], 双层结构的 MoSe2 PL光谱

出现分裂, 具有直接带隙和间接带隙, 是由于双层

MoSe2 分子的自旋-轨道耦合相互作用. 同时, 在

图 5(c)中观察到, 随着硒化温度的升高, MoSe2 的

间接带隙对应的波长发生蓝移, 波长由 692.62 nm

偏移至 690.84 nm, 实现了 1.78 nm (0.01 eV)的

波长调节, 直接带隙的波长也发生蓝移, 波长由

802.63 nm偏移至 813.52 nm, 实现了 10.89 nm

(0.02 eV)的波长调节 . 随着硒化温度的升高 ,

MoSe2 晶格振动增强, 同时在 800 ℃ 时的晶格尺

寸较小, 限制了电子波函数的空间扩展, 增大了电

子和空穴之间的束缚能, 从而增大了发光光子的能

量. 而硒化温度在 850 ℃ 和 900 ℃ 时, 晶格振动

的增强可能达到一个平衡, 矛盾的主要方面是晶格

的热膨胀, 导致带隙发生红移, 整体体现为蓝移. 

4   结　论

采用射频磁控溅射结合真空管式炉制备了

MoSe2 薄膜, 并研究了硒化温度对 MoSe2 薄膜微
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图 5    (a) MoSe2 薄膜的吸收光谱, 插图不同温度下MoSe2 薄膜的平均吸收率; (b) MoSe2 薄膜的 Tauc关系图; (c)不同硒化温度
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Fig. 5. (a) Absorption spectrum of MoSe2 thin film, insert is the average absorption rate of MoSe2 thin film at different temperat-

ures; (b) Tauc diagram of MoSe2 thin film; (c) photoluminescence spectra of MoSe2 thin films at different selenization temperatures.
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观形貌和光学带隙的影响. 随着硒化温度的升高,

MoSe2 薄膜的晶粒尺寸呈现出均匀化趋势, 通过计

算得出 MoSe2 薄膜的平均晶粒尺寸从 24.82 nm

增加到 55.76 nm, 标志着薄膜的结晶性改善. 透射

电子显微镜观察结果显示, 薄膜表面出现了大量清

晰的 (002)晶面晶格条纹, 且 X射线衍射分析结果

进一步证实了随着硒化温度的升高, MoSe2 薄膜

在 (002)晶面上的择优生长倾向逐渐增强. 同时,

当硒化温度上升, MoSe2 薄膜厚度逐渐减小, 导致

其带隙由 1.80 eV减小至 1.62 eV, 从而显著提高

了薄膜的导电性能. 此外, 随着硒化温度的升高,

MoSe2 薄膜的表面逐渐变得平整致密, 这不仅增

强了薄膜对不同波长光的吸收能力, 还揭示了其对

红外光吸收较弱的特性 . 在硒化温度上升过程

中, MoSe2 的间接带隙对应的波长会发生蓝移, 波

长由 692.62 nm偏移至 690.84 nm; 同时, 直接带

隙的波长也发生蓝移, 波长由 802.63 nm偏移至

813.52 nm.
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Abstract

In  recent  years,  MoSe2,  as  a  kind  of  transition  metal  dichalcogenide,  has  aroused  widespread  research

interest  due  to  its  special  crystal  structure  with  different  electrical  and  optical  properties.  The  band  gap  of

molybdenum diselenide can be manipulated by different layers, strain engineering, doping, or the formation of

heterostructures,  which makes it  potential  advantages in optoelectronic devices and photovoltaic  applications.

In this work, we investigate the influence of selenization temperature on the structures and optical properties of

the MoSe2 films. Molybdenum (Mo) thin films are prepared by RF magnetron sputtering, and then MoSe2 thin

films are generated by selenization annealing. The surface morphology, crystal structure, and optical bandgap

for each of the MoSe2 thin films are characterized and analyzed by using scanning electron microscopy, X-ray

diffraction, and ultraviolet visible spectroscopy, respectively. The results show that the crystal structures of the

MoSe2  thin  films  are  closely  related  to  the  selenization  temperature  (Ts):  with  the  increase  of  selenization

temperature, the average grain size in the thin film decreases slightly and then increases rapidly from 24.82 nm

to 55.76 nm. Meanwhile,  the  (002)  crystal  plane of  MoSe2 also  exhibits  preferential  growth with temperature

increasing. Each MoSe2 thin film has a low absorption

rate for short-wavelength light (around 600 nm). With

the  increase  of  selenization  temperature,  the  bandgap

waves of the MoSe2 thin films are blue-shifted, and the

optical  bandgaps  decrease,  which  is  attributed  to  the

fact  that  different  selenization  temperatures  cause  the

lattice  size  of  MoSe2  to  change,  thereby  affecting  the

spatial  expansion  of  its  electronic  wave  function.  In

addition,  the  structure  and  optical  bandgap  of  MoSe2
can  be  effectively  controlled  by  changing  the

selenization  temperature,  which  provides  more

possibilities for the applications of the MoSe2 thin films

in optical devices.

Keywords: MoSe2  thin  film,  selenization  temperature,  magnetron  sputtering,  thin  film  structure,  optical
bandgap
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