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SiO2 基底 Nb 原位掺杂 MoS2 纳米薄膜的制备及场效应
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以氧化钼( MoO3 ) 、硫( S) 和氯化铌( NbCl5 ) 作为前驱体，利用一锅两步化学气相沉积法，在 SiO2 基底上大面积地生长连续性好、均匀负载的
Nb-MoS2 薄膜结构。通过扫描电子显微镜( SEM) 和原子力显微镜( AFM) 表征可知薄层具有较好的连续性，同时使用拉曼光谱( Ｒaman) 、光致发光

光谱( PL) 和 X 射线光电子能谱( XPS) 证实了掺杂后薄膜内部出现高达 90 meV 的蓝移现象。将薄膜制成场效应管( FET) ，并对其电学性能进行测

试得出，场效应迁移率为 1. 22 cm2·V－1·s－1，电流开关比为 105，并证实了当 Nb 掺杂入 MoS2 薄膜后使得薄膜整体阻抗大幅降低，整体阻抗降低

到 66. 67 kΩ，比未掺杂 Nb 的 MoS2 薄膜降低了约 40%。本工艺操作简单、成本低、重现率高，为制备高质量、大面积过渡金属掺杂的 MoS2 薄膜光

电学器件提供了新的途径。
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I n this study，large-area growth of Nb-MoS2 layers on SiO2 substrates using one-pot chemical vapor deposition via two steps was successfully
achieved． For the first time，a facile，cost-effective and mass-scalable direct synthesis approach was designed for doping Nb into MoS2 layers

using MoO3，sulfur ( S) and NbCl5 as precursors． The proposed process allowed retaining the uniformity of large area thin layers which are sui-ta-
ble for device fabrication． The structural and optical properties of the resulting Nb-MoS2 layers were systematically investigated． Scanning electron
microscope ( SEM) ，atomic force microscope ( AFM) ，Ｒaman，photoluminescence ( PL) spectra and X-ray photoelectron spectroscopy ( XPS)
analyses confirmed the formation of continuous and crystalline few-layers MoS2 and Nb-MoS2 ． An obvious blue-shift of up to 90 meV in photolumi-
nescence peaks was observed for samples with different grain sizes． The electrical properties of the as-prepared materials were evaluated by bot-
tom-gate FETs． A field-effect mobility of 1. 22 cm2·V－1·s－1 and a current on /off ratio of 105 were obtained． In particular，Nb-MoS2 prepared by
Nb doping greatly reduced the resistance of the film to 66. 67 kΩ． These findings provide a novel route towards scaled-up synthesis of high-quality
few-layered MoS2 by transition-metal doping in TMDCs which are suitable for electronic and optoelectronic devices．

Key words two-dimensional films，transition-metal dichalcogenides，chemical vapor deposition ( CVD) ，Ｒaman spectroscopy，photolumines-
cence spectrum，field effect transistor

0 引言

基于其独特的纳米结构和优异的化学、光学和电学特

性，二维( 2D) 过渡金属硫化物( TMDCs) 薄膜材料［1］引起了

越来越多的关注。研究证实，在各种 2D-TMDCs 材料中，2D-
MoS2 薄膜材料表现出了更高的稳定性、可控性及更加优异的

光学性能，使得 2D-MoS2 材料在自旋-谷电子学、逻辑晶体

管、自发光器件、清洁能源和生物学等领域得到了广泛的应

用。
前期，2D-MoS2 薄膜材料的制备［2-3］主要集中在使用化学

气相沉积法( CVD) 的过渡金属原子掺杂工艺，首先制备弹块

状，后经机械剥离，获得 2D-单层薄膜结构。但在实际应用中

发现，该方法操作复杂，且机械剥离时往往会破坏材料结构。
近期，Dolui 等［4］的研究表明，利用石墨烯等高惰性的基底，

既能够将 Mn 原子掺入到 2D-MoS2 单层中，也为材料的 2D 结

构保护提供了一条很好的思路。为了进一步拓展该技术，研

究人员开始尝试使用非导电性基底 SiO2 来取代石墨烯基底，

但当使用 SiO2 基底时会导致薄膜的各方面性能下降。例如，

直接将 Mn 加入到以 SiO2 为基底生长出的单层 MoS2 薄膜

后，会出现光致发光的完全猝灭，从而导致薄膜的光电性能

下降［4］。但根据杂化轨道理论以及原子掺杂理论预测［5-6］，

选择结构适合的过渡金属进行掺杂，由于电子占据效应，可

使得过渡金属在系统中产生大量特异性的电子行为，防止猝

灭现象发生，有效增强复合材料的光电性能［7-9］。
基于上述考虑，本工作通过一锅两步 CVD 合成法，尝试

将过渡金属铌( Nb) 原位掺杂到 MoS2 中，并通过外延生长形

成大面积 2D-Nb-MoS2 薄膜。实验系统地研究了 Nb 掺杂的
2D-MoS2 薄膜的光致发光( PL) 性质，并对由该薄膜制备的二

维场效应晶体管( FETs) 进行了电学性能研究。本研究的意

义在于获得高质量、大面积的 Nb-MoS2 薄膜，为制备高光电
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性能的器件提供了可能。

1 实验

1. 1 试剂及仪器
本实验采用 Sigma Aldrich 公司生产的氧化钼 ( MoO3，

99%) 和 硫 粉 ( S，99%) ，Alfa Aesar 公 司 生 产 的 五 氯 化 铌

( NbCl5，99. 99%) ; 基底由厚度约 300 nm 的硅和二氧化硅制

成。
扫描电子显微镜( SEM) ，Hitachi S-4800，日立，日本; 原

子力显微镜( AFM) ，MultiMode Ⅲd，威科仪器公司，美国; 拉

曼光谱，Ｒenishaw invia ＲE04，雷尼绍，英国; 显微分光计，La-
bＲAM HＲ Evolution，HOＲIBA 公司，法国; X 射线光电子能

谱，PHI-5000Versaprobe，美国，单色化 Al Kα ( hv = 1 486. 6
eV) 照射出功率为 150 W、500 μm 光斑，元素扫描步长 0. 05
eV，以 C1s( 284. 6 eV) 为标准正电荷效应进行能量校正，采用

XPSPEAK41 软件进行数据处理，背景信号用 Shirley 方法扣

除，并且采用 Lorentzian-Gaussian 方法进行分峰拟合。

1. 2 Nb 掺杂的 MoS2 薄膜制备

采用两步化学气相沉积法将 Nb 掺杂到 2D-MoS2 薄膜

中: ( 1) 将 50 mg 的 MoO3、500 mg 的 S 和 1 mg 的 NbCl5 分别

放入三个独立的石英管中，并且按不同的升温过程加热三个

石英管，使 Nb 原子取代 Mo 原子掺杂到 2D-MoS2 薄膜中;

( 2) 保持生长区的温度使得掺杂有 Nb 的 2D-MoS2 薄膜在 Si /
SiO2 基底上生长成大面积薄层。在反应过程中，将 Si /SiO2基

底放置在石英舟上，与装有 MoO3 粉末的石英管一同放在炉

膛内，装有 S 和 NbCl5 的两个石英管分别用加热带Ⅰ和加热

带Ⅱ加热，并将它们放置在炉膛加热区外的两个不同的区域

内。加热 带Ⅰ和 加 热 带Ⅱ的 温 度 分 别 设 置 为 180 ℃ 和

110 ℃，MoO3 的蒸发温度设置为 700 ℃。整个反应体系是在

20 026. 6 Pa 气压下进行，气体流量为 100 sccm ( 气体组成，

95%Ar 气和 5%H2 气) ，60 min 后，关掉管式炉电源，将样品

转移至室温条件下冷却。化学方程式 ( 1) 中给出了将 Nb 掺

杂到 MoS2 中的化学反应:

MoO3+
7
2
S+NbCl5+

5
2
H2→Nb /MoS2+

3
2
SO2↑+5HCl↑

( 1)

1. 3 未掺杂的 MoS2 薄膜制备

薄层 MoS2 的合成与 Nb 掺杂的 MoS2 相似，只是将装有

NbCl5 的石英管取出。管内的压力和气体流量与掺有 Nb 的

MoS2 的制备实验条件相同。整体化学反应过程见化学方程

( 2) :

MoO3+
7
2
S→MoS2+

3
2
SO2↑ ( 2)

1. 4 背栅场效应晶体管( FETs) 器件的制备
将通过 CVD 法在厚度为 300 nm 二氧化硅基底上生长出

的 MoS2 以及掺 Nb 的 MoS2 薄膜用于制备 FETs 器件。首先

将铜网固定在薄膜材料表面，然后通过激光刻蚀在铜网表面

覆盖厚度为 5 nm 的 Ti 和 50 nm 的 Au，并以此来作为金属电

极，最后用 Agilent 半导体参数分析仪( 4156 C) 双探针系统在

大气压力下测试并分析 FETs 器件的电学性能。

2 结果与讨论

2. 1 大面积 2D-Nb-MoS2 薄膜的一锅两步化学气相

沉积法
为了证实合成大面积过渡金属掺杂的 2D-Nb-MoS2 薄

膜，本实验设计了一锅两步化学气相沉积法，目的是将铌

( Nb) 原子掺杂到 2D-MoS2 薄膜中。过渡金属 Nb 作为掺杂

剂，可以使薄膜获得两个显著的优势［10-11］: 一是 Nb 和 Mo 的

硫化物具有相似的原子结构，都是 2H( 六方晶系) 结构，因此

通过掺杂能够使材料保持高稳定性; 另一个优势是 Nb 与 Mo
的最外层电子数不同，当引入掺杂物 Nb 后使整体材料的最

外层电子轨道占用率发生变化，产生一系列优异的性能。从

2D-Nb-MoS2 薄膜的合成过程来看，该方法的显著优点在于过

渡金属的取代不仅保留了单层半导体的性质，而且还保留了

其他特性，例如生长出的薄膜具有直接带隙等。此外，利用

Nb 的过渡金属掺杂方法［12-14］避免了退化掺杂( 半导体特性

损失) 和分子或金属解吸导致的稳定性差的可能性。图 1a
详细展示了所使用的实验装置以及药品填装位置。

从图 1a 中可以看出，Mo、S 和 Nb 三种源分别放置在三

个不同温度区的小石英管中。MoO3 前驱体的蒸发温度设置

为 700 ℃，S 和 NbCl5 前驱体的温度根据图 1b 的模式进行相

应的升温和保温。在制备过程中，这种同步的温度设定确保

了在 Mo 蒸气出现前，装置中 Nb 和 S 的蒸气可以同时、同步

且高浓度供应。独立的小石英管可以防止在 CVD 法生长过

程中三种蒸气的交叉污染［15］。
大面积 2D-Nb-MoS2 薄膜的生长机理图如图 1c 所示。

在薄膜生长过程中，整个过程分为增殖和生长两个步骤。在

第一步中，Nb、S、Mo 三种原子以蒸气形式均匀地分散在沉积

区中，当 Nb 和 Mo 原子与 S 原子接触时，基于晶体的成核和

成键理论［16］，Nb、Mo、S 三种原子在 SiO2 基底表面紧密结合，

形成许多小的掺杂有 Nb 的 MoS2 成核位点。随后，这些 Nb-
MoS2 的成核位点继续生长为一些小的三角形和六角形的孤

岛。在第二步中，这些三角形和六边形孤岛在保温过程中继

续沿着外延生长。最终，所有的 Nb-MoS2 孤岛连接在一起，

形成了大面积的掺杂有 Nb 的 2D-MoS2 薄膜。与传统的 CVD
法使用一个单一的内管模式相比，Mo、S、Nb 三种源分别放在

不同小管内，通过精确控制温度，避免了反应时间提前，且可

以将 Nb 原子均匀、随机地掺杂到 MoS2 中。因此，高质量、大
面积、高连续性的 2D-Nb-MoS2 薄膜得以成功合成。除去装

有 NbCl5 的石英管，以同样的方法可以成功合成高质量的薄

层 MoS2。制备 2D-MoS2 薄膜的装备和温度设置与 Nb 掺杂

的 MoS2 制备过程相似，仅将 Nb 源去除，升温曲线如图 1d 所

示。由于使用一锅法合成工艺，极大减少了人为操作的实验

过程中的误差，并且减少了原材料的损耗，使实验更经济环

保。此外，值得一提的是，在实验过程中，系统中的气压被控

制在较低的水平，大大提高了掺 Nb 的 2D-MoS2 薄膜的性能，

在这种条件下，可以生长出大面积的纳米级薄膜。因此，该

实验方法有效地提高了在 Si /SiO2 衬底上所生长的掺 Nb 的

2D-MoS2 薄膜的质量。
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图 1 ( a) 实验装置示意图( 插入图片为干净的 SiO2 基底以及生长 2D-Nb-MoS2 薄膜的 SiO2 基底对比图) ; ( b) Nb 掺杂的 2D-MoS2 薄膜的升温曲线;
( c) Nb 原位掺杂的 2D-MoS2 薄膜两步生长过程示意图; ( d) 2D-MoS2 薄膜的升温曲线( 电子版为彩图)
Fig．1 ( a) Illustration of the CVD system for Nb doped into MoS2 synthesis( the inset shows optical images of SiO2 substrate before and after Nb-MoS2 deposi-
tion) ; ( b) temperature programming process of MoO3，NbCl5 and S precursors; ( c) schematic diagram of the deposition process on the SiO2 substrate in the red
frame of the figure ( a) ; ( d) temperature programming process of MoO3 and S precursors

2. 2 薄膜形貌分析
为了观察 2D-Nb-MoS2 薄膜的形貌，利用光学显微镜和

SEM 分别对最终产品的表面形貌进行分析。相对于未生长

薄膜的裸露 SiO2 基底，生长有 Nb-MoS2 的 SiO2 基底明显从

深蓝色转变为浅蓝色［30］( 图 1a 中插图) 。
图 2 显示了 MoS2 /SiO2 和 Nb-MoS2 /SiO2 的变焦光学显

图 2 ( a—c) MoS2 /SiO2 的光学照片以及 SEM 照片; ( d—f) Nb-MoS2 /SiO2 的光学照片和 SEM 照片( 电子版为彩图)
Fig．2 Optical images and SEM images of ( a—c) MoS2 /SiO2 and ( d—f) Nb-MoS2 /SiO2

微镜图像和 SEM 图像。从图 2a 和 d 中可以看出，在微米尺

度下，整个衬底上呈现均匀且连续的 2D-MoS2 薄膜和 2D-Nb-
MoS2 薄膜。图 2c 和 f 为不同缩放尺寸的 2D-MoS2 薄膜和
2D-Nb-MoS2 薄膜的 SEM 图像。为了明显表示出薄膜的形
成，图中白色部分为镊子划破薄膜裸露出的 Si /SiO2 衬底
( 图 2b 和 e) 。从图 2b 和 c 中可以看出，CVD 法制备的 2D-
MoS2 薄膜具有较好的均匀性、连续性和光滑性。由于 MoS2

薄膜上成核位点的快速生长，在底层 MoS2 薄膜上形成了一

些三角形结构的 MoS2( 图 2c) 。与 2D-MoS2 薄膜相比，增加
NbCl5，引入 Nb 掺杂的 2D-MoS2 薄膜仍然具有良好的均匀

性、连续性和完整性。与纯 MoS2 薄膜相比，2D-Nb-MoS2 薄膜

并没有三角形结构的 MoS2 存在，表现出更平滑的特性。这

是由于在化学键形成过程中引入了 Nb 原子，Nb 原子原位掺

杂到 2D-MoS2 薄膜后，键能发生了变化，阻碍了三角形 MoS2

在成核中心的连续生长。
为了进一步确定薄膜的表面厚度，采用原子力显微镜
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图 3 纯 2D-MoS2 薄膜以及 2D-Nb-MoS2 薄膜的 AFM 测试: ( a，b) 2D-MoS2 薄膜的厚度数据和表面平整度 AFM 照片; ( c，d) 2D-Nb-MoS2 薄膜的厚度
数据和表面平整度 AFM 照片( 电子版为彩图)
Fig．3 ( a，c) AFM height profiles of MoS2 and Nb-MoS2 layers deposited，respectively． Inset: 2D images of the corresponding MoS2 and Nb-MoS2 layers
showing thickness information and the darker area marked by white arrows indicates the SiO2 substrate surface; ( b，d) topographical images of MoS2 and 2D-Nb-
MoS2 layers deposited，respectively

( AFM) 分析了在 SiO2 基底表面形成的 2D-MoS2 薄膜和 2D-
Nb-MoS2 薄膜的层厚和表面特征，结果如图 3 所示。首先用

镊子将薄膜表面剥离一小部分，露出 SiO2 基底( 图 3a、c 插

图) 进行测试。然后，使用专业分析软件( NanoScope) 对采集

的白线区域的厚度进行分析，如图 3a 和 c 所示。在未掺杂的

情况下，纯 2D-MoS2 薄膜的厚度为 2. 42 nm( 图 3a) ，与三层

Nb 掺杂的 MoS2 薄膜厚度相近 ( ～ 2. 12 nm，图 3c ) ［17］。从

图 3b 和 d 中观察到 2D-Nb-MoS2 薄膜与 2D-MoS2 薄膜的最

大表面高度差分别小于 0. 3 nm 和 0. 5 nm。该结果表明，Nb
掺杂的 2D-MoS2 薄膜的连续性和平整度均优于纯 2D-MoS2

薄膜，与 SEM 图片观察到的结果一致。AFM 图像再次证明

了一锅法合成工艺可以很容易地合成高质量、连续性好、表

面平整度高的 2D-MoS2 薄膜和 2D-Nb-MoS2 薄膜。通过 SEM
以及 AFM 表征结果可知，该工艺与传统低压 CVD 法所制备

的 MoS2 薄膜的结构一致［6］。
分别在 2D-MoS2 薄膜和 2D-Nb-MoS2 薄膜中选取四个不

同区域 ( 具体位置如图 2c 和 f 红圈所示) ，利用拉曼光谱

( Ｒaman) 对其进行了测试，结果见图 4b 和 c。可以看出，从

区域 a 到 b，即使是不同的位置，所有 E2g 模式的面内的振动

峰均出现在 384. 8 cm－1处，A1g模式所代表的面外振动峰位于

405. 7 cm－1处［18］。这两个特征峰之间的频率差为 20. 9 cm－1。
特征峰的宽度和位置表明 2D-MoS2 和 2D-Nb-MoS2 是均匀连

续的单层薄膜结构［19］。2D-Nb-MoS2 薄膜和 2D-MoS2 薄膜的

拉曼光谱对比如图 4a 所示，可以看出，在 520 cm－1处出现一

个强峰，这是基底 SiO2 的特征峰; 掺杂与未掺杂 Nb 薄膜的

两个特征峰无明显变化( A1g≈408 cm－1 和 E2g≈386 cm－1 ) 。
出现这种峰位变化不明显的原因是 NbS2 和 MoS2 具有相似

的 2H 晶格结构，因此在 2H 结构中用铌原子取代钼所要克服

的能量势 垒 相 对 较 小，这 保 证 了 掺 杂 后 不 会 引 入 大 的 应

变［17］。类似的晶格常数和较小的掺杂应变，以及与被掺杂的

硫族化合物在结构上的“匹配”，使得掺杂原子 Nb 形成硫族

化合物，成功掺杂到 MoS2 中。为了进一步了解 Nb 掺杂到

MoS2 后对整体薄膜材料的影响，增加了 NbCl5( Nb 源) 的用

量，并对其影响进行了测试。在相同的实验条件下制备高掺

杂的 2D-Nb-MoS2 薄膜 ( Nb 掺杂浓度为 20%，质量分数，下

同) ，其内部结构的拉曼光谱分析如图 4d 和 e 所示。实验结

果表明，当铌的掺杂量增加后，与纯二硫化钼相比，在 220 nm
处出现一个新增的弱峰［1］。这是由于当增加掺杂物 Nb 的浓

度后，可能引起纳米薄膜中 NbS2 和 MoS2 形成合金相，而不

是通过 Nb 原子“原位”取代 Mo 原子［20］。
为了更充分地证明 Nb 原子成功掺杂到 MoS2 中，采用 X

射线光电子能谱( XPS) 对试样进行分析。2D-MoS2 薄膜和

2D-Nb-MoS2 薄膜的 XPS 能谱如图 5a—c 所示。从图 5b 和 c
可以看出，Nb 掺杂的 MoS2 相比于纯的 MoS2，Mo 的 3d5/2 峰

( 230. 31 eV) 和 3d3/2峰( 233. 44 eV) 以及 S 的 2s 和 2p 峰位都

增大了 1 eV，说明掺杂后化学键的结合能增强［21］。出现这

一现象的原因是引入 Nb 原子后导致 n 型掺杂，使费米能

级中导带底提升了 1 eV，整个薄膜体系的能量增大［22］。由
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图 4 ( a) 室温条件下 2D-MoS2 薄膜与 2D-Nb-MoS2 薄膜的拉曼图谱; ( b) 图 2c 中不同区域的 2D-MoS2 薄膜的拉曼光谱; ( c) 图 2f 中不同区域的 2D-
Nb-MoS2 薄膜的拉曼光谱; ( d) 不同掺杂浓度的 2D-Nb-MoS2 薄膜的拉曼光谱; ( e) 室温下 2D-MoS2 薄膜与 Nb 掺杂浓度为 20%的 2D-Nb-MoS2 薄膜的

拉曼光谱( 电子版为彩图)

Fig．4 ( a) Ｒaman spectra taken from monolayer undoped MoS2and tri-layer Nb-doped MoS2 at room temperature; ( b) Ｒaman spectra of the red mark in Fig．2c
on the same piece of MoS2 film; ( c) Ｒaman spectra of the red mark in Fig．2f on the same piece of Nb-doped MoS2 ; ( d) Ｒaman spectra taken from different Nb
doping content for Nb-doped MoS2 films; ( e) Ｒaman spectra for undoped MoS2 and high Nb doping content for Nb-MoS2 films

图 5 ( a—c) 2D-MoS2 薄膜和 2D-Nb-MoS2 薄膜的 XPS 能谱; ( d、e) 2D-MoS2 薄膜和 2D-Nb-MoS2 薄膜的 PL 能谱( 电子版为彩图)

Fig．5 ( a—c) X-ray photoelectron spectroscopy ( XPS) scans of pure MoS2 and Nb-MoS2 ; ( d，e) PL spectra of MoS2 and Nb-MoS2
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图 5a 可以看出，掺杂 Nb 原子的 MoS2 在 207. 3 eV 和 210. 2
eV 处出现 了 两 个 很 明 显 的 峰 位，分 别 对 应 Nb 3d5/2 和 Nb
3d3/2的特征峰，峰位结果与文献［23］中的 Nb 原子在 NbS2

中 3d 轨道的能量一致，这表明样品中已成功掺杂了 Nb 原

子，且 Nb 原子已经与 S 原子成功结合。还应该注意的是，

图 5c 中只检测到一种 S 的化学状态( S 2p) ，这是因为体系

中的 S 原子不仅与 Nb 原子成键，还与 Mo 原子结合成键。
因为体系中 Mo 原子含量远超过 Nb 原子，所以 S 原子与更

多的 Mo 原子结合而不是 Nb 原子，使得 S 的化学状态在能

谱中更接近 MoS2 中的 S 2p［24］。
采用光 致 发 光 法 研 究 2D-Nb-MoS2 薄 膜 的 发 光 特 性。

PL 光谱数据表明，与纯 2D-MoS2 薄膜相比，2D-Nb-MoS2 薄

膜的 PL 特征峰位出现蓝移现象，整体峰位提升( 图 5d) ，且

在相同激光功率下，峰值强度保持不变。在 Nb 掺杂的 2D-
MoS2 薄膜中，观察到位于 1. 757 eV 处的峰发生了轻微的移

动和出现了一个较弱的附加峰［25-27］。波型的变化可归因于

空间分离载流子的复合以及晶界密度变化时的掺杂或应变

效应。首 先，局 域 掺 杂 产 生 于 晶 格 空 位，并 在 边 界 处 吸

附［28］。晶界电荷密度的变化导致荧光的猝灭 /增强［29］; 其

次，原位掺杂可以改变带隙宽度，进而改变发射能［28］。
为了进一步证明掺杂 Nb 后有可能改变 2D-MoS2 薄膜

的特性，利用公式改变横坐标，结果如图 5e 所示。Nb 掺杂

的 2D-MoS2 薄膜的光谱特征与纯 2D-MoS2 薄膜相似，均在

660 nm 处有一个特 征 峰，对 应 于 直 接 带 隙 的 A1 激 发，而

610 nm 处的原始峰向左平移到了 602 nm，对应于由强自旋

轨道耦合产生的价带分裂进而产生的 B1 激发。但不同的

是，当掺杂 Nb 原子后，在 553 nm 和 559 nm 处也出现了两

个新的尖峰，这是晶体结构因掺杂产生了新的缺陷峰。

3 2D-Nb-MoS2 与 2D-MoS2 薄膜的电性能

根据以往的经验，改善金属-半导体的接触方式，降低金

属-半导体的接触电阻，对高性能的 2D-TMDCs 电子器件和

光电子器件至关重要［30-33］。过渡金属原子在薄膜体系中的

直接取代通常能有效地降低接触电阻［17］，从而使材料的电

性增强。因此，为了评估 Nb 掺杂对 2D-MoS2 薄膜接触电阻

的影响，设计了背栅场效应晶体管( FETs) 器件，对 2D-Nb-
MoS2 薄膜以及未掺杂 Nb 的 MoS2 薄膜进行了电输运性能

测量。

图 6 ( a) MoS2 和 Nb-MoS2 的 FETs 器件示意图，插图为所测量区域的
光学照片; ( b) 局部放大的器件示意图
Fig．6 ( a) Schematic diagram of the Nb-doped MoS2 and MoS2 FETs，il-
lustration is an optical photograph of the measured area; ( b) an amplify of
3D schematic diagram

图 6a 和 b 展示了器件的光学照片以及示意图。图 6a
中的插图为器件的测量区域。如图 6b 所示，器件沟道长度

L= 20 μm，沟道宽度 W = 50 μm。
图 7a 和 b 是典型器件的输出和传输曲线，从图中曲线

走势可以看出，器件为典型的 n 型晶体管［34-35］。估算两种

器件( 2D-Nb-MoS2 和 2D-MoS2 薄膜) 的阈值电压和开关比

图 7 ( a) MoS2 器件的输出特性曲线; ( b) Nb-MoS2 器件的输出特性曲线; ( c) MoS2 器件的电子迁移率曲线; ( d) Nb-MoS2 器件的电子迁移率曲线( 电
子版为彩图)
Fig．7 Output characteristics curves of ( a) MoS2 and ( b) Nb-doped MoS2 films; transfer characteristics curves of ( c) MoS2 and ( d) Nb-doped MoS2 films
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分别为－30 V 和 ～ 105。图 7c 和 d 为样品的电子迁移率曲

线。由图 7c 和 d 可见，IDS-Vg( 漏级电流-栅极电压) 为非线性

曲线，这归因于有限的肖特基势垒高度减少了电子从接触金

属到半导体的注入数量，使得 IDS与 Vg 呈非线性关系。从图

7c 和 d 还可以看出，掺杂 Nb 后的 2D-MoS2 薄膜的电学性能

明显优于未掺杂 Nb 的 MoS2 薄膜，即使没有采用退火工艺处

理，2D-Nb-MoS2 薄膜器件在栅极电压为－20～ 20 V 间都表现

出良好的欧姆行为，器件的迟滞效应可以忽略不计。这可归

因于掺杂后电荷注入所需的肖特基势垒减小，从金属电极到

过渡金属硫化物内部的电子数量增加。
为了进一步研究器件的电学性质，采用标准晶体管模

型［36-37］计 算 纯 MoS2 和 Nb-MoS2 器 件 的 电 子 迁 移 率。从

ΔIDS /ΔVGS的斜率中提取场效应迁移率( μFE ) ，该斜率符合传

输曲线的线性公式，见式 ( 3) :

μFE =
L

WCOXVDS

×
ΔIDS
ΔVGS

( 3)

式中: W 是沟道宽度( 5 μm) ，L 是沟道长度( 10 μm) ，Cox是栅

极电介质每单位面积的电容( 1. 15×10－8 F·cm－2 ) ，VDS 是外

加的漏极电压( VDS = 1 V) ，ΔIDS /ΔVGS 是电子迁移曲线( IDS-
VGS ) 的斜率。对于纯的 MoS2 薄膜制备的器件，在 1 V 的 VDS

下，μFE为 0. 45 cm2·V－1·s－1。该数值与文献［38］中从 SiO2

上剥离的 MoS2 的电子场效应迁移率( 0. 1 ～ 10 cm2·V－1·
s－1 ) 非常接近。对于 Nb 掺杂的 2D-MoS2 薄膜器件，在 1 V 的

VDS下，μFE增加到 1. 22 cm2·V－1·s－1，由此得出当掺杂 Nb 后

可以大大增强纳米薄膜器件的场效应迁移率。
对器件的总电阻进行计算，由式( 4) 得出:

ＲT =
ΔU
ΔI

( 4)

式中: ＲT 为总电阻，U 为外加漏极电压( VDS ) ，I 为外加漏电流

( IDS ) 。对于纯 MoS2 薄膜器件，在室温( 300 K) 下，计算出在

外加 20 V 电压下，器件的 ＲT 值为 100. 00 kΩ。与未掺杂 Nb
的 2D-MoS2 薄膜相比，2D-Nb-MoS2 薄膜器件的 ＲT 降低到

66. 67 kΩ。其原因在于，Nb 掺杂后的器件费米能级上升，金

属-半导体界面损耗层宽度减小，器件的整体电阻大幅度减

小。对比表明，无论是掺杂 Nb 的器件还是未掺杂的器件，它

们的开关比比大多数文献中的值都低。其原因可能是 MoS2

合成过程中 SiO2 介电层的损坏导致边界处存在空隙和漏电

情况［28］，薄膜中局部的空隙会影响薄膜的输运特性，漏电现

象增大了薄膜的断开电流［39］，这些都会导致开关比下降。
但从整体测试结果不难发现，利用过渡金属 Nb 掺杂后明显

改善了金属电极与 MoS2 薄膜半导体的接触，降低了薄膜内

电子迁移导致的电学损耗。

4 结论

( 1) 一锅两步化学气相沉积法( CVD) 成功制备 Nb 原位

掺杂的高质量、大面积 2D-Nb-MoS2 薄膜。SEM 和 AFM 结构

表征表明，该薄膜为三层薄膜结构，厚度为 2. 12 nm，具有良

好的连续性和平整性，且具有直接禁带半导体性能。
( 2) XPS 和 PL 光谱分析表明，Nb 掺杂后使 2D-MoS2 薄

膜材料能带发生变化，在晶界处产生应变效应。背栅场效应

晶体管( FETs) 对 Nb-MoS2 薄膜的电学性能测试表明，在 1 V
的电压下，薄膜的开关比约为 105，场效应迁移率可达 1. 22
cm2·V－1·s－1，与采用相同方法制备的纯 MoS2 薄膜相比，掺

杂后的薄膜电学性能有了明显的提高。
( 3) 一锅两步法不需要昂贵的实验仪器，合成工艺简单、

经济、可扩展。在节约前驱体的前提下，又可以生长出大面

积、均匀、稳定性好的 Nb-MoS2 薄膜，也为利用其他衬底制备

薄膜材料提供了新的思路。下一步的工作重点是通过控制

CVD 反应器中杂质浓度来调整掺杂水平。
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