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单层MoS2（1-x）Se2x合金的合成及MoS2（1-x）Se2x

（x=0.25）场效应晶体管的光电特性

张佩茹，刘欢*，胡加兴，邓立儿
西安工业大学光电工程学院，陕西 西安 710021

摘要 二硫化钼的合金化/掺杂是探索二维材料在微电子器件中潜在应用的一种新途径。使用化学气相沉积法，并利用

氯化钠辅助生长，通过调节硫粉和硒粉的质量比，在 SiO2/Si衬底上获得了 6种不同组分的单层MoS2（1-x）Se2x合金，光致

发光峰位置在 678（~1. 83 eV）~813 nm（~1. 53 eV）范围内变化。连续生长的大面积单层MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）合金

的横向尺寸可达到 200 μm。为了研究MoS2（1-x）Se2x合金的光电特性，使用了大面积生长的单层MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）
合金制备了场效应晶体管。光电测试结果表明，520 nm激光照射下的单层MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）场效应晶体管响应度

达到了 940 mA·W-1，检测率为 5. 32×1010 cm·Hz1/2·W-1，快速响应时间为 8 ms。
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Synthesis of Monolayer MoS2(1-x)Se2x Alloy and Photoelectric Properties of
MoS2(1-x)Se2x (x=0. 25) Field-Effect Transistor

Zhang Peiru, Liu Huan*, Hu Jiaxing, Deng Lier
School of Opto-Electronic Engineering, Xi'an Technological University, Xi'an 710021, Shaanxi, China

Abstract Alloying/doping molybdenum disulfide (MoS2) is a new way of exploring the potential applications of two-

dimensional materials in microelectronic devices. Chemical vapor deposition is applied, for which sodium chloride is used
to assist growth. Moreover, the mass ratio of sulfur powder to selenium powder is adjusted, and six kinds of monolayer
MoS2(1-x)Se2x alloys with different compositions are thereby obtained on SiO2/Si substrates. The photoluminescence peak
position varied between 678 nm (~1. 83 eV) and 813 nm (~1. 53 eV). The transverse dimension of the continuously
grown large-area monolayer MoS2(1-x)Se2x (x=0. 25) alloys can reach 200 μm. For the investigation of the photoelectric
properties of MoS2(1-x)Se2x alloys, a large-area monolayer MoS2(1-x)Se2x (x=0. 25) alloy is used to prepare field-effect
transistors. The photoelectric test results show that the response of the monolayer MoS2(1-x)Se2x (x=0. 25) field-effect
transistor irradiated by the 520 nm laser reaches 940 mA·W-1, with a detection rate of 5. 32×1010 cm·Hz1/2·W-1 and a fast
response time of 8 ms.
Key words material; MoS2(1-x)Se2x; chemical vapor deposition; transition metal dichalcogenides; tunable bandgap; field-

effect transistor

1 引 言

二维（2D）过渡金属硫族化合物（TMD）因其独特
的物理和化学性质，在基础科学和器件制造领域中引
起了广泛的关注。特别是，随着体层到单层层数的减
少，2D TMD由间接带隙变为直接带隙［1-3］，这一优异
的特性为单层 TMD在电子器件和光电子器件的应用

中提供了新思路。带隙宽度是影响场效应晶体管
（FET）、光电二极管、光电晶体管和太阳能电池等基
于半导体材料器件性能的重要参数［4-10］。由于半导体
的合金化在诸如调节光致发光、吸收率和迁移率等新
型功能方面显示出了巨大的应用前景，因此 2D TMD
的带隙工程成为了当前新兴的研究重点之一。TMD
的故意掺杂已被证明是调节此类电学和磁学性能的有
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效方法。为了提高光电器件的性能，带隙工程的调节
发挥了重要作用［11-13］。

单层硫硒化钼合金［MoS2（1-x）Se2x］是 2D TMD的
成员之一，由于其带隙可调、电子结构可控和光学性能
可控 [14-18]，故在新型二维材料器件的设计与研究中展现
出 了 巨 大 的 潜 力［19］。 在 Arreola 等［20］的 工 作 中 ，
MoS2（1-x）Se2x（x=0. 65）晶体管比二硫化钼（MoS2）具
有更好的场效应特性，实现了 MoS2（1-x）Se2x通道与金
属电极界面间的欧姆接触。 Jiang等［21］采用可控的化
学溶液沉积法合成了在单个区域内具有厚度梯度的
MoS2（1-x）Se2x 合 金 ，带 隙 梯 度 从 1. 83 eV 调 整 到 了
1. 73 eV。 在 此 基 础 上 ，具 有 空 间 带 隙 梯 度 的
MoS2（1-x）Se2x晶体管实现了从可见到近红外的宽光谱
响应。在零偏置下，该晶体管可以提供 311 mA·W-1

的响应率、约 1011 cm·Hz1/2·W-1的检测率和约 104的开
关比。然而，在对单层 MoS2（1-x）Se2x场效应晶体管的
研究中，大多是研究掺杂对器件载流子迁移率的影响，
而关于掺杂带来合金带隙上的调整对器件光谱响应范
围的影响的研究较少。因此，本文在前人基于单层
MoS2（1-x）Se2x场效应晶体管载流子迁移率研究的基础
上，对单层 MoS2（1-x）Se2x场效应晶体管的其他光电性
能进行了研究。通过化学气相沉积法（CVD）生长的
二维材料不仅具有较高的单层制备率和可控的生长面
积等优点，还与半导体技术更兼容，更适用于生长大面
积和高质量的单层MoS2（1-x）Se2x薄膜。在本文关于制
备 单 层 MoS2（1-x）Se2x 薄 膜 的 研 究 中 ，以 三 氧 化 钼
（MoO3）、硫（S）粉和硒（Se）粉作为反应前驱体，氯化
钠作为生长辅助剂［22-23］，通过调节 Se粉与 S粉的质量

比（mSe/mS）来控制合成的单层合金中 Se的含量，成功
地实现了合金带隙在 1. 53~1. 83 eV之间的调节。同
时，使用大面积生长的单层MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）合
金制备了场效应晶体管。光电测试结果表明，器件在
可见到近红外光范围内都表现出了光响应。这一研究
发现将使 TMD带隙工程在宽光谱高性能光电探测器
的制造中具有更广阔的应用前景，在使用合金材料进
行新型二维材料器件的设计与应用中有一定的研究
意义。

2 二维MoS2（1-x）Se2x及器件的制备

2. 1 实验原理及方法

实验采用化学气相法制备单层 MoS2（1-x）Se2x，以
MoO3、Se粉和 S粉作为反应前驱体，氯化钠作为生长
辅 助 剂 ，SiO2/Si（厚 度 为 300 nm）作 为 生 长 基 底 ，
300 nm厚的二氧化硅层具有很深的颜色，当二维材料
沉积在表面时，通过观察光学显微镜下材料与基底的
对比度即可大致判断材料的尺寸和层数。使用化学气
相沉积法制备单层MoS2（1-x）Se2x的生长示意图如图 1
所示。MoO3 粉末的用量固定为 2 mg，NaCl颗粒的用
量固定为 4 mg，首先将 NaCl颗粒碾碎成粉末与MoO3

粉末混合，置于管式炉炉膛中央石英管的石英舟中，混
合粉末上方使用直径为 2 mm的圆柱形分子筛覆盖，
并将清洗后的 SiO2/Si基底抛光面朝下置于舟的上方。
随后，将两只装有 Se粉和 S粉的石英舟分别置于石英
管的上游区处，料源中心位置分别距石英管边缘 5 cm
和 2 cm，对应位置区域温度均略高于 Se粉和 S粉的
熔点。

单层 MoS2（1-x）Se2x的生长在 5. 08 cm的单温区管
式炉中进行，实验开始前需要向管式炉中通入一段时
间的惰性气体（氩气）用来排出管式炉中引入的空气和
水蒸气。在排气结束后，设置高温炉的工作温度，并持
续通入氩气作为生长载气，保证 Se粉和 S粉能够同时
蒸发并被Ar气运输到管式炉的中心加热区处与MoO3

蒸气进行化学反应。在反应开始前，作为生长辅助剂
熔融的 NaCl首先与 MoO3 反应，生成了较低熔点的
MoO2Cl2 或 MoOCl4 和 一 种 稳 定 的 中 间 化 合 物
Na2MoO4。在后续反应中，由于MoO2Cl2或MoOCl4的
熔点较低，降低了Mo源的气化温度，故其为反应提供
了充足的Mo源，而熔融状态的 Na-Mo-O液滴作为成
核位点为材料的生长成核提供了依赖位点，使材料更

容易在基板上生长，加速了MoS2（1-x）Se2x的成核速率。

整个反应过程发生的主要化学反应的方程式［24-25］为

NaCl (s)+MoO3 (s)→MoO xCly(g)+Na2MoO4 (g)，
（1）

MoO xCly(g)+ X (g)→MoX 2(s)+ XO2(g)，
( X= S，Se )， （2）

式中：s、g分别表示固体和气体。

在研究单层 MoS2（1-x）Se2x的生长时，在生长单层

MoS2的最适生长参数基础上逐渐添加 Se粉的用量，

在对mSe/mS调控的过程中生长出具有不同组分的单层

MoS2（1-x）Se2x，进而实现 Se的掺入和生长不同 x组分的

单层MoS2（1-x）Se2x。表 1为实验的详细生长参数。

图 1 化学气相沉积法制备单层MoS2（1-x）Se2x的生长示意图

Fig. 1 Growth diagram of monolayer MoS2(1-x)Se2x prepared by chemical vapor deposition

2. 2 材料的表征

使用光学显微镜（OM）和原子力显微镜（AFM）
表征单层MoS2（1-x）Se2x的形态结构。利用配置有能谱
扫描仪的扫描电子显微镜（SEM-EDS）对材料进行组
分分析，在测试时设置加速电压为 15 kV、放大倍数为
2000、分辨率为 128. 8 eV。由于受到二维材料生长区
域和生长尺寸的限制，故为了准确地寻找和测试目标
材料，采用共聚焦显微拉曼光谱仪对 8组不同 mSe/mS

下生长的二维材料进行了拉曼光谱和光致发光（PL）
光谱测试，这 8组样品中包含了 Se粉质量为 0 mg、S粉
质 量 为 60 mg 下 生 长 的 单 层 MoS2 和 Se 粉 质 量 为
60 mg、S粉质量为 0 mg下生长的单层MoSe2，其他生
长参数均与单层MoS2（1-x）Se2x的生长参数相同。拉曼
光谱和 PL光谱测试的过程均在室温下进行，在对材料
进行测试时，所使用的激光波长为 532 nm，光栅常数
为 1800 mm-1，经 0. 1%的滤光片过滤后，到达材料表
面的激光功率为 0. 1 µW，激光光斑直径为 721 nm。
2. 3 器件的制造及表征

为了避免对材料造成不必要的损坏，直接使用硬
掩模在大面积生长的单层 MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）合
金材料上制作了器件的电极图案。器件沟道的长为
50 μm、宽为 20 μm，源极和漏极是使用热蒸发真空镀
膜机（ZSX-400）沉积的 Au（厚度为 200 nm）。在室温
下，使用半导体参数分析仪（Agilent B1500A）和探针
台对单层 MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）制备的场效应晶体
管进行了光电性能测试。使用显微镜将探针扎在器件

源极和漏极两端中，在黑暗条件下进行了电流-电压（I-
V）曲线测试，并在 520，780，980 nm波长的激光照射
下进行了光响应测试。数字直流电源为激光管向稳定
的激光器输出提供稳定的电流和电压。激光功率由激
光功率计测量。激光开关状态由函数发生器产生的脉
冲信号控制。

3 结果与讨论

3. 1 mSe/mS对单层MoS2（1-x）Se2x生长尺寸的影响

图 2 为 光 学 显 微 镜 下 不 同 mSe/mS 生 长 的 单 层
MoS2（1-x）Se2x合金，并对材料进行了 AFM表征，如图 3
所示，薄膜与基底的高度差约为 0. 84 nm，符合文献中
关于单层 MoS2（1-x）Se2x合金厚度的描述，证明制备的
薄膜材料为单层［26］。图 2（a）中 Se粉的用量为 5 mg，
虽然实验以 5 mg为单位对 mSe/mS进行调节，但是在反
应进程中反应前驱体用量的微小改变都会给合金组分
带来影响。在生长的过程中，由于 Se粉的掺入量与 S
粉相比相对较少，基底上虽然产生了密集的成核点，但
是较低的 Se浓度会造成单晶的横向生长延伸困难，故
大部分单晶更趋向于纵向生长。同时，随着生长时间
的延长，部分堆叠生长的单晶由单层生长为多层，基底
表面上生长厚层MoS2（1-x）Se2x。在之后的实验中，通过
逐渐增加 Se的比例，使得混合气体中 Se浓度增加以
保证单层MoS2（1-x）Se2x合金得以充分生长，如图 2（b）、
（c）所示。同时，单层合金薄膜由原来的纵向生长转为
横向生长，单层合金的生长尺寸逐渐增加，生长形状也

表 1 实验详细生长参数

Table 1 Experimental detailed growth parameters

图 2 光学显微镜下不同 mSe/mS 生长出的单层 MoS2（1-x）Se2x 合金形貌。（a）mSe/mS=1/11；（b）mSe/mS=1/5；（c）mSe/mS=1/3；
（d）mSe/mS=1/2；（e）mSe/mS=5/7；（f）mSe/mS=1/1

Fig. 2 Morphology of monolayer MoS2(1-x)Se2x alloy grown by different mSe/mS under optical microscope. (a) mSe/mS = 1/11; (b) mSe/
mS = 1/5; (c) mSe/mS = 1/3; (d) mSe/mS = 1/2; (e) mSe/mS = 5/7; (f) mSe/mS = 1/1
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2. 2 材料的表征

使用光学显微镜（OM）和原子力显微镜（AFM）
表征单层MoS2（1-x）Se2x的形态结构。利用配置有能谱
扫描仪的扫描电子显微镜（SEM-EDS）对材料进行组
分分析，在测试时设置加速电压为 15 kV、放大倍数为
2000、分辨率为 128. 8 eV。由于受到二维材料生长区
域和生长尺寸的限制，故为了准确地寻找和测试目标
材料，采用共聚焦显微拉曼光谱仪对 8组不同 mSe/mS

下生长的二维材料进行了拉曼光谱和光致发光（PL）
光谱测试，这 8组样品中包含了 Se粉质量为 0 mg、S粉
质 量 为 60 mg 下 生 长 的 单 层 MoS2 和 Se 粉 质 量 为
60 mg、S粉质量为 0 mg下生长的单层MoSe2，其他生
长参数均与单层MoS2（1-x）Se2x的生长参数相同。拉曼
光谱和 PL光谱测试的过程均在室温下进行，在对材料
进行测试时，所使用的激光波长为 532 nm，光栅常数
为 1800 mm-1，经 0. 1%的滤光片过滤后，到达材料表
面的激光功率为 0. 1 µW，激光光斑直径为 721 nm。
2. 3 器件的制造及表征

为了避免对材料造成不必要的损坏，直接使用硬
掩模在大面积生长的单层 MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）合
金材料上制作了器件的电极图案。器件沟道的长为
50 μm、宽为 20 μm，源极和漏极是使用热蒸发真空镀
膜机（ZSX-400）沉积的 Au（厚度为 200 nm）。在室温
下，使用半导体参数分析仪（Agilent B1500A）和探针
台对单层 MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）制备的场效应晶体
管进行了光电性能测试。使用显微镜将探针扎在器件

源极和漏极两端中，在黑暗条件下进行了电流-电压（I-
V）曲线测试，并在 520，780，980 nm波长的激光照射
下进行了光响应测试。数字直流电源为激光管向稳定
的激光器输出提供稳定的电流和电压。激光功率由激
光功率计测量。激光开关状态由函数发生器产生的脉
冲信号控制。

3 结果与讨论

3. 1 mSe/mS对单层MoS2（1-x）Se2x生长尺寸的影响

图 2 为 光 学 显 微 镜 下 不 同 mSe/mS 生 长 的 单 层
MoS2（1-x）Se2x合金，并对材料进行了 AFM表征，如图 3
所示，薄膜与基底的高度差约为 0. 84 nm，符合文献中
关于单层 MoS2（1-x）Se2x合金厚度的描述，证明制备的
薄膜材料为单层［26］。图 2（a）中 Se粉的用量为 5 mg，
虽然实验以 5 mg为单位对 mSe/mS进行调节，但是在反
应进程中反应前驱体用量的微小改变都会给合金组分
带来影响。在生长的过程中，由于 Se粉的掺入量与 S
粉相比相对较少，基底上虽然产生了密集的成核点，但
是较低的 Se浓度会造成单晶的横向生长延伸困难，故
大部分单晶更趋向于纵向生长。同时，随着生长时间
的延长，部分堆叠生长的单晶由单层生长为多层，基底
表面上生长厚层MoS2（1-x）Se2x。在之后的实验中，通过
逐渐增加 Se的比例，使得混合气体中 Se浓度增加以
保证单层MoS2（1-x）Se2x合金得以充分生长，如图 2（b）、
（c）所示。同时，单层合金薄膜由原来的纵向生长转为
横向生长，单层合金的生长尺寸逐渐增加，生长形状也

表 1 实验详细生长参数

Table 1 Experimental detailed growth parameters

Mass of MoO3 /mg
2
2
2
2
2
2

Mass of NaCl /mg
4
4
4
4
4
4

Mass of Se /mg
5
10
15
20
25
30

Mass of S /mg
55
50
45
40
35
30

mSe/mS

1/11
1/5
1/3
1/2
5/7
1/1

Temperature /℃
750
750
750
750
750
750

图 2 光学显微镜下不同 mSe/mS 生长出的单层 MoS2（1-x）Se2x 合金形貌。（a）mSe/mS=1/11；（b）mSe/mS=1/5；（c）mSe/mS=1/3；
（d）mSe/mS=1/2；（e）mSe/mS=5/7；（f）mSe/mS=1/1

Fig. 2 Morphology of monolayer MoS2(1-x)Se2x alloy grown by different mSe/mS under optical microscope. (a) mSe/mS = 1/11; (b) mSe/
mS = 1/5; (c) mSe/mS = 1/3; (d) mSe/mS = 1/2; (e) mSe/mS = 5/7; (f) mSe/mS = 1/1
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不再局限于三角形，连续生长的 MoS2（1-x）Se2x单晶与
周围延伸生长的单晶相遇，从而呈现出形态不规则的
大面积单层MoS2（1-x）Se2x。

通过对比可以发现，当 mSe/mS为 1/3时，单层合金
的尺寸最大，约为 200 µm。在mSe/mS超出 1/3后，浓度
逐渐升高的 Se蒸气抑制了薄膜的横向生长，单层合金
的生长尺寸开始减小，薄膜横向生长基本停止，少层薄
膜在原始成核位点上堆叠生长，如图 2（d）~（f）所示。
当 Se粉的用量为 30 mg时，伴随着单层合金的生成，
密集的成核点和高浓度的 Se蒸气使基底表面吸附堆
积了少量反应不完全的黑色粒子，降低了单层薄膜晶
体的质量。可以发现，随着 mSe/mS比值的增加，即 Se
含量的增加，单层合金的尺寸出现先增大后减小的趋
势。图 4反映了单层MoS2（1-x）Se2x的尺寸与 mSe/mS之
间的关系。

3. 2 mSe/mS对单层MoS2（1-x）Se2x掺杂浓度的影响

通过调节 mSe/mS得到了 6组单层MoS2（1-x）Se2x合
金样品，为了确定样品中各元素的含量和合金中的 x
组分即 Se的掺杂浓度，分别对其进行了能谱分析。分
别对每一组样品不同区域内的合金材料进行三次采点
取样，若在这三次取样中，有两组计算值大小在 0. 01
范围内波动，则 x组分值就取这两组取样值的平均值。
x组分值粗略的计算公式［27］为

x= PSe
PS + PSe

， （3）

式中：PSe代表组成MoS2（1-x）Se2x中 Se元素所占据的原

子百分比；PS代表组成MoS2（1-x）Se2x中 S元素所占据的

原子百分比。各元素原子百分比是由谱峰面积和校正

因子决定的。在测试开始前已进行灵敏度测试，仪器

使用 ZAF校正，考虑了原子序数、X射线吸收和荧光

效应，原子百分比的计算过程都是由仪器配套的软件

自动完成的。

图 5（a）~（f）为 6组合金样品的 SEM-EDS图像，

对不同 mSe/mS下生成的MoS2（1-x）Se2x合金的元素种类

和含量进行了分析，用以计算合金中组分值 x。6组
SEM图像清晰地反映出了 6组MoS2（1-x）Se2x单晶的形

状和尺寸，圆圈为能谱点扫描的位置。由 EDS的峰位

测试图可以较为直观地观测到Mo、S和 Se的峰位，证

实了 Se元素的成功掺入。由于在进行元素分析时已

通过仪器配套软件扣除了基底元素，因此并没有发现

Si和 O的峰位。虽然在生长的过程中使用了 NaCl作
为生长辅助剂，但是Na元素的含量在晶体薄膜的构成

中极其微小，因此在光谱和原子组成比中没有发现Na
元素的存在，说明了合金样品的纯度［28-29］。在观察 6组
样品组成元素的原子百分比时，可以发现，随着mSe/mS

比值的升高，合金样品中 Se元素的原子百分比逐渐升

高，计算所得的 x组分值也逐渐增加，如图 6所示。

3. 3 mSe/mS对单层MoS2（1-x）Se2x的带隙调控

分别对 6种不同mSe/mS下生长的单层MoS2（1-x）Se2x
进行了拉曼光谱和 PL光谱分析。Se元素的掺入使得

原来组成MoS2的分子结构被打乱，而不同浓度的掺杂

中 Se原子取代 S原子的状况也会有所不同，这会造成

组成MoS2（1-x）Se2x合金中 x的组分值不同，这些变化都

会在拉曼光谱和 PL光谱中一一体现。

拉曼光谱可以直接反映低维材料掺杂过程中金属

原子与卤素原子之间动态的相互作用，并通过光谱中

频谱的位移反映原子逐渐被取代的过程。在图 7（a）
中，x=0和 x=1分别为MoS2和MoSe2的拉曼扫描结

果 。 MoS2 存 在 两 个 比 较 明 显 的 峰 分 别 位 于

381. 25 cm-1和 398 cm-1处，其中 381. 25 cm-1峰是由

Mo 原 子 和 S 原 子 的 面 内 振 动 模 式 E12g 产 生 的 ，而

398 cm-1峰是由Mo原子和 S原子的面外振动模式 A1g

产生的。MoSe2存在多个比较明显的峰分别位于 140，
223，256，270，450 cm-1处，其中 223 cm-1峰是由Mo原
子和 Se原子的面内振动模式 E12g产生的，而 256 cm-1

峰是由Mo原子和 Se原子的面外振动模式A1g产生的，

拉曼曲线上出现的 140，270，450 cm-1等峰被认为是缺

陷诱导的拉曼模式，这是由布里渊带的M点和 K点产

生的。由于所有二维材料的生长均在MoS2的最适生

长参数下进行，在生长MoSe2时，Se和 S的化学活性不

同，故此时的各项生长参数已不适用于生长单层

MoSe2，基底表面出现了大面积堆叠生长的MoSe2薄
膜，单层薄膜结晶困难。在进行测试前，已对拉曼光谱

仪进行了峰位校准，在对单层MoSe2进行拉曼测试时，

图 3 单层MoS2（1-x）Se2x与 SiO2/Si基底交接处的AFM图像

Fig. 3 AFM image at junction of monolayer MoS2(1-x)Se2x and
SiO2/Si substrate

图 4 单层MoS2（1-x）Se2x的尺寸与mSe/mS之间的关系

Fig. 4 Relationship between size of monolayer MoS2(1-x)Se2x
and mSe/mS

测试区域选为厚层材料边缘的单层区域。从对拉曼光

谱测试结果的分析可知，由于单层MoSe2的结晶度较

差，故MoSe2的 A1g和 E12g振动模式的半峰全宽要大于

MoS2。
图 7（a）中间 6条曲线分别为 6组不同组分合金材

料的拉曼扫描结果，结合 MoS2和 MoSe2两条拉曼曲

线，可以发现，随着 Se掺杂浓度的升高，即 x组分值的

增大，各组分 A1g和 E12g振动模式的两组拉曼峰显现出

由高频到低频的移动趋势，整体表现为由 MoS2 向
MoSe2的转变过程。出现这一现象是因为 Se原子的

原子半径较大，在逐渐取代 S原子的过程中，Mo－S键

和Mo－Mo键的键长发生了改变，削弱了Mo－S键的

E12g和A1g的振动模式。在发生原子取代后，Mo－Se键
的 E12g 和 A1g的振动模式得到了增强，而由于Mo－Se
键的振动模式的频率低于Mo－S键，故频谱峰均会向

低频方向移动，如图 7（b）所示，表明随着MoS2中 Se的
掺入，所有振动模式的拉曼峰会由高频向低频移动［30］。

然而，在这 6组掺杂合金样品中，大多数拉曼曲线只能

显示一个清晰的 E12g（Mo－Se）峰，而 A1g（Mo－Se）峰

由于强度小，故难以在曲线中观察到，只有在 x=1时的

MoSe2中才能观察到清晰的A1g（Mo－Se）峰。

在室温下，使用共聚焦显微拉曼光谱仪对 8组不

同组分的样品材料进行 PL光谱测试，测试结果如图 8

图 5 不同组分单层 MoS2（1-x）Se2x 合金的 SEM-EDS 图像。（a）x=0. 23；（b）x=0. 24；（c）x=0. 25；（d）x=0. 40；（e）x=0. 41；
（f）x=0. 42

Fig. 5 SEM-EDS images of monolayer MoS2(1-x)Se2x alloy with different components. (a) x=0. 23; (b) x=0. 24; (c) x=0. 25; (d) x=
0. 40; (e) x=0. 41; (f) x=0. 42

图 6 单层MoS2（1-x）Se2x中 x组分值与mSe/mS之间的关系

Fig. 6 Relationship between x component value and mSe/mS in
monolayer MoS2(1-x)Se2x

图 7 不同组分单层MoS2（1-x）Se2x合金的拉曼光谱和拉曼峰位置统计分析图。（a）拉曼光谱；（b）拉曼峰位置统计分析图

Fig. 7 Raman spectra and statistical analysis of Raman peak positions of monolayer MoS2(1-x)Se2x alloy with different components.
(a) Raman spectra; (b) statistical analysis of Raman peak positions
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测试区域选为厚层材料边缘的单层区域。从对拉曼光

谱测试结果的分析可知，由于单层MoSe2的结晶度较

差，故MoSe2的 A1g和 E12g振动模式的半峰全宽要大于

MoS2。
图 7（a）中间 6条曲线分别为 6组不同组分合金材

料的拉曼扫描结果，结合 MoS2和 MoSe2两条拉曼曲

线，可以发现，随着 Se掺杂浓度的升高，即 x组分值的

增大，各组分 A1g和 E12g振动模式的两组拉曼峰显现出

由高频到低频的移动趋势，整体表现为由 MoS2 向
MoSe2的转变过程。出现这一现象是因为 Se原子的

原子半径较大，在逐渐取代 S原子的过程中，Mo－S键

和Mo－Mo键的键长发生了改变，削弱了Mo－S键的

E12g和A1g的振动模式。在发生原子取代后，Mo－Se键
的 E12g 和 A1g的振动模式得到了增强，而由于Mo－Se
键的振动模式的频率低于Mo－S键，故频谱峰均会向

低频方向移动，如图 7（b）所示，表明随着MoS2中 Se的
掺入，所有振动模式的拉曼峰会由高频向低频移动［30］。

然而，在这 6组掺杂合金样品中，大多数拉曼曲线只能

显示一个清晰的 E12g（Mo－Se）峰，而 A1g（Mo－Se）峰

由于强度小，故难以在曲线中观察到，只有在 x=1时的

MoSe2中才能观察到清晰的A1g（Mo－Se）峰。

在室温下，使用共聚焦显微拉曼光谱仪对 8组不

同组分的样品材料进行 PL光谱测试，测试结果如图 8

图 5 不同组分单层 MoS2（1-x）Se2x 合金的 SEM-EDS 图像。（a）x=0. 23；（b）x=0. 24；（c）x=0. 25；（d）x=0. 40；（e）x=0. 41；
（f）x=0. 42

Fig. 5 SEM-EDS images of monolayer MoS2(1-x)Se2x alloy with different components. (a) x=0. 23; (b) x=0. 24; (c) x=0. 25; (d) x=
0. 40; (e) x=0. 41; (f) x=0. 42

图 6 单层MoS2（1-x）Se2x中 x组分值与mSe/mS之间的关系

Fig. 6 Relationship between x component value and mSe/mS in
monolayer MoS2(1-x)Se2x

图 7 不同组分单层MoS2（1-x）Se2x合金的拉曼光谱和拉曼峰位置统计分析图。（a）拉曼光谱；（b）拉曼峰位置统计分析图

Fig. 7 Raman spectra and statistical analysis of Raman peak positions of monolayer MoS2(1-x)Se2x alloy with different components.
(a) Raman spectra; (b) statistical analysis of Raman peak positions
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（a）所示。在这 8组 PL光谱测试图中，在不同 x组分的

样品中均存在一个较强的发射峰可以反映单层样品的

PL光谱曲线特征。随着 x组分的增加，即 Se原子逐渐

取代 S原子，由上到下样品的发射峰位置由 678 nm
（MoS2）移动到了 813 nm（MoSe2），其 PL发射峰波长

位置随 x组分的变化曲线如图 8（b）所示。x组分与带

隙之间的关系如图 8（c）所示，随着 Se含量的增加，样

品的光学带隙逐渐减小，实现了通过调节 mSe/mS对合

金样品的带隙进行调制，并反映了实验值与理论计算

值之间的偏差。由 PL峰转换得到的带隙值 E g（单位

为 eV）的计算公式［31］为

E g =
1239.8
λ

， （4）

式中：λ为波长，单位为 nm。

理论计算值的计算公式［32］为

E ( )x
g = xE MoSe2

g + (1- x) E MoS2
g - bx (1- x)，（5）

式 中 ：E ( )x
g 、E MoS2

g 、E MoSe2
g 分 别 为 MoS2（1-x）Se2x、MoS2、

MoSe2的带隙发射能量；b为弯曲参数，此处其值为

0. 05。计算结果中理论值略小于实验值，结论与其他

类似研究报告中得到的结论一致。

由于相同组分的合金与其对应的拉曼特征峰和

PL发射峰应该是一一对应的关系，故通过比对本文与

文献中相同组分合金的拉曼特征峰和 PL发射峰可以

对本文研究结果的可信度进行一定程度上的评估。在

众多关于 MoS2（1-x）Se2x带隙调节的报告中，由于合成

方式与研究方法不尽相同，因此得到的 MoS2（1-x）Se2x
组分也有所不同，表 2为关于MoS2（1-x）Se2x带隙调节的

报道中与本文组分相同的MoS2（1-x）Se2x合金的拉曼特

征峰和 PL发射峰位置的对比结果，表格括号内为文献

中 MoS2（1-x）Se2x合金的拉曼特征峰和 PL发射峰位置

信息。可以发现，去除测试设备与测试条件的差异，与

文献中研究结果相比，两者的拉曼特征峰位置差距大

多不大于 2 cm-1，PL 发射峰位置差距大多不大于

2 nm。因此，一定程度上可以证明本研究的可靠性。

3. 4 单层MoS2（1-x）Se2x光电晶体管特性

单层 MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）场效应晶体管的器

件结构示意图如图 9（a）所示。图 9（b）为黑暗条件下

器 件 的 I-V 曲 线 图 ，I-V 曲 线 近 似 线 性 ，表 明 单 层

MoS2（1-x）Se2x与电极之间接触良好，有益于光生载流子

的传输。使用激光波长为 520，780，980 nm的激光器

对器件进行光响应测试，激光的输出功率为 30 mW，

测试偏压为 5 V，测得的器件的光响应曲线如图 9（c）
所示。图 9（c）中箭头处的光响应上升曲线如图 9（d）
所示，上升时间（τ rise）为 8 ms，截取此处光响应下降曲

线可得器件的下降时间（τ fall）同样为 8 ms。可以发现，

单层MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）场效应晶体管在 520 nm
波 段 附 近 具 有 较 强 的 光 响 应 ，响 应 度 高 达

940 mA·W-1，探测率为 5. 32×1010 cm·Hz1/2·W-1。这

是 因 为 单 层 MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）的 带 隙 为

1. 70 eV，器件在可见光区域内具有较好的光响应，而

对近红外范围内的光敏感度不高，响应较弱。表 3为
本文所制备的场效应晶体管的性能测试结果和文献中

测试结果的对比。

4 结 论

采用化学气相沉积法，使用氯化钠作为生长辅助

图 8 不同组分单层MoS2（1-x）Se2x合金的 PL光谱、峰位统计分析和带隙偏差图。（a）不同组分单层MoS2（1-x）Se2x合金的 PL光谱；（b）各

组分合金 PL峰波长位置与组分值 x之间的关系；（c）由 PL光谱转换得到的带隙值与根据带隙关系计算得到的带隙值间的偏差图

Fig. 8 PL spectra, statistical analysis of peak positions and deviation diagram of band gap of monolayer MoS2(1-x)Se2x alloy with
different components. (a) PL spectra of monolayer MoS2(1-x)Se2x alloy with different components; (b) relationship between
wavelength position of PL peak of each component alloy and component value x; (c) deviation diagram between band gap value

converted by PL spectrum and band gap value calculated according to band gap relationship
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剂，通过改变 mSe/mS来控制单层 MoS2（1-x）Se2x合金中
Se的含量，制备出 6组具有不同带隙的单层合金。此
外，利用大面积生长的单层MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）制

备了场效应晶体管，光电测试结果表明，合金器件具有
从可见到近红外的宽光谱响应范围，其中 520 nm激光
照射下的光响应较高，响应度高达 940 mA·W-1，探测

表 2 不同组分单层合金的拉曼特征峰和 PL发射峰位置与文献结果对比

Table 2 Comparison of Raman characteristic peaks and PL emission peak positions of monolayer alloy with different components with
literature results

x component
value
0. 23
0. 24
0. 25
0. 40
0. 41
0. 42

A1
g（Mo－Se）/
cm－1

E12g（Mo－Se）/
cm－1

271（272）
272

272（270）
272

271（268）
270（274）

E12g（Mo－S）/
cm－1

375（373）
375

374（372）
373

372（374）
371（376）

A1
g（Mo－S）/
cm－1

400（399）
399

399（401）
399

399（399）
399（400）

PL peak
position /nm
709（708）
716
729
734

737（735）
739（731）

Literature

［18］

［19］

［24］
［28］

图 9 单层MoS2（1-x）Se2xFET的器件结构和光电测试图。（a）器件结构示意图；（b）黑暗条件下单层MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）器件的 I-

V曲线；（c）单层MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）器件在 520，780，980 nm激光激发下的光响应电流曲线；（d）图 9（c）中箭头标记处光

响应电流曲线的放大图

Fig. 9 Device structure and photoelectric test diagram of monolayer MoS2(1-x)Se2x FET. (a) Structural diagram of device; (b) I-V curve
of monolayer MoS2(1-x)Se2x (x=0. 25) device under darkness; (c) photoresponse current curves of monolayer MoS2(1-x)Se2x (x=
0. 25) device excited by 520, 780, 980 nm laser; (d) enlarged view of photoresponse current curves at arrow mark in Fig. 9(c)

表 3 本文所制备的场效应晶体管性能测试结果和文献中测试结果的对比

Table 3 Comparison between performance test results of FET prepared in this paper and test results in literatures

FET

MoS2（1-x）Se2x（x=0. 15）
MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）
MoS2（1-x）Se2x（x=0. 25）
MoS2（1-x）Se2x（x=0. 30）
MoS2（1-x）Se2x（x=0. 31）
MoS2（1-x）Se2x（x=0. 43）
MoS2（1-x）Se2x（x=0. 65）
MoS2（1-x）Se2x（x=0. 74）

Mobility /
（cm2·V-1·s-1）

0. 10
0. 10

0. 40
0. 02
0. 45
3. 72
0. 06

Response
range /nm

520-980

Responsity /
（A·W-1）

0. 94

Detectivity /
（cm·Hz1/2·W-1）

5. 32×1010

Response
time /s

0. 008

Literature

［14］
［15］
This work
［14］
［15］
［16］
［17］
［18］
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率 为 5. 32×1010 cm·Hz1/2·W-1，快 速 响 应 时 间 约 为
8 ms。总之，本工作为制备高质量、大面积、可调带隙
单层 MoS2（1-x）Se2x合金提供了一种简单可行的方法，
并为将来MoS2（1-x）Se2x合金在新型二维材料器件的设
计与应用中提供了一定的参考价值。
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