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 In this study, we presented a report on effect of growth parameters 

(seeding promoter, growth temperature, Ar gas flow rate) on the 

formation of MoS2 monolayer. The morphology and structure of as-

grown MoS2 were investigated in detail by optical microscopy, atomic 

force microscopy, Raman and photoluminesence spectroscopy 

techniques. The results showed that a highly reproducible growth of 

dense MoS2 triangular flakes with the size of ~35 µm over large area 

(~1.5x1 cm2) can be obtained by using a optimized parameters. The 

MoS2 field effect transistors based on the as-grown MoS2 exhibited 

carrier mobility of 0.5–2 cm2V−1s−1 and On/Off ratio of ~104. Our results 

can provide a useful information to realize large area, high quality of 

MoS2 for real electronic applications. 
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Giới thiệu chung  

 

Trong những năm gần đây, MoS2, một vật liệu đặc 

trưng của họ vật liệu 2 chiều của kim loại chuyển tiếp 

(Mo, W) và chalcogen (S, Se, Te), thu hút được rất 

nhiều sự quan tâm của cộng đồng khoa học trên toàn 

thế giới do các đặc tính vật lý và hoá học hấp dẫn. 

Những đặc tính này làm cho MoS2 trở thành một vật 

liệu tiềm năng trong các ứng dụng như transistor hiệu 

ứng trường [1](1), đầu dò quang học [2](2), cảm biến 

khí [3](3), các thiết bị điện tử dẻo [4](4). Do đó, việc 

chế tạo màng MoS2 có diện tích lớn và chất lượng cao 

là một yêu cầu cấp thiết cho các ứng dụng thực tế. 

Gần đây, có nhiều phương pháp được thực hiện để 

tổng hợp màng MoS2 như bóc tách cơ học [5](5), bóc 

tách pha lỏng [6](6), lắng đọng lớp nguyên tử [7](7), 

lắng đọng pha hơi hoá học (CVD) [8](8). Tuy nhiên, các 

phương pháp bóc tách như bóc tách cơ học, bóc tách 

pha lỏng và tổng hợp thuỷ nhiệt tiêu tốn nhiều thời 

gian, hiệu suất thấp, kích thước các tấm MoS2 nhỏ với 

độ dày và hình thái học không thể điều khiển được. 

Ngược lại, phương pháp CVD là phương pháp phổ 

biến, đơn giản để tổng hợp màng MoS2 với diện tích 

lớn, đồng đều và có chất lượng tinh thể cao do những 

lợi thế của nó như độ lặp lại cao, giá thành thấp. Trong 

kỹ thuật CVD, bột MoO3 và lưu huỳnh là nguồn tiền 
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chất được sử dụng phổ biến để tổng hợp MoS2 do 

chúng có giá thành rẻ, dễ dàng thiết kế thí nghiệm. 

Tuy nhiên, khác với tổng hợp graphene, quá trình hình 

thành MoS2 diễn ra phức tạp và phụ thuộc vào rất 

nhiều tham số chế tạo như nhiệt độ, thời gian, lưu 

lượng khí, áp suất, loại đế. Trong nghiên cứu này, 

chúng tôi tập trung nghiên cứu một cách hệ thống 

ảnh hưởng của bộ tham số gồm nhiệt độ, chất tạo 

mầm PTAS, lưu lượng khí lên mật độ, kích thước, số 

lớp của các tấm MoS2. Các phép đo ảnh hiển vi quang 

học, ảnh lực nguyên tử, phổ tán xạ Raman và phổ 

quang phát quang được sử dụng để nghiên cứu hình 

dạng, số lớp và chất lượng của MoS2 trên đế SiO2/Si. 

Bên cạnh đó, tính chất điện của vật liệu MoS2 cũng 

được chỉ ra trong nghiên cứu này. Từ những nghiên 

cứu đó, chúng tôi đưa ra được một bộ tham số tối ưu 

để tổng hợp các tấm, màng mỏng MoS2 với diện tích 

lớn, chất lượng và độ lặp lại cao phù hợp cho các ứng 

dụng trong tương lai. 

 

Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu 

  

Hoá chất 

 

Bột MoO3 (độ sạch 99.95%) và bột S (độ sạch 99.98%) 

được cung cấp bởi Sigma-Aldrich (Mỹ). Chất tạo mầm 

PTAS (C24H8K4O8, độ tinh khiết 99.997%) được mua từ 

2dsemiconductors.com (Mỹ). Đế Si (loại n, điện trở 

<0.005 Ω∙cm, được phủ một lớp SiO2 (300 nm)) cung 

cấp bởi Silicon Technology Corp (Nhật Bản). 

 

Chuẩn bị đế 

 

Đế SiO2/Si với kích thước 2x2 cm2 được cắt từ các 

phiến SiO2/Si. Sau đó, đế được làm sạch bằng cách 

ngâm trong dung dịch piranha trong 5 giờ ở nhiệt độ 

70 0C để loại bỏ hết các tạp chất trên bề mặt. Tiếp đó, 

đế được rửa sạch bằng nước khử ion với sự hỗ trợ của 

sóng siêu âm và được làm khô bằng khí N2 trước khi 

được sử dụng để CVD. 

 
Quá trình tổng hợp MoS2 

 

MoS2 được lắng đọng trên đế SiO2/Si bằng phương 

pháp CVD nhiệt ở áp suất khí quyển (760 Torr). Sơ đồ 

bố trí thí nghiệm và qui trình tổng hợp được chỉ ra 

trong Hình 1a &1b. Cụ thể, một đế sạch SiO2/Si với 

chất tạo mầm PTAS được phủ trên bề mặt và một đế 

SiO2/Si khác được sử dụng làm đế mọc được đặt gần 

nhau và mặt được đánh bóng hướng vào bột MoO3 

được đặt dưới thuyền sứ. Sau đó, thuyền được đẩy vào 

tâm lò nhiệt. Thuyền sứ thứ hai chứ 500 mg lưu huỳnh 

được đặt ở trước so với thuyền chứa đế mọc (gần đầu 

cấp khí). Nhiệt độ hoá hơi của lưu huỳnh được điều 

khiển độc lập bằng việc sử dụng một bộ gia nhiệt. 

Trước khi nâng nhiệt, toàn bộ hệ thống CVD được làm 

sạch bằng cách thổi một dòng khí Ar với lưu lượng 300 

sccm trong thời gian 30 phút để loại bỏ tạp chất trong 

đường ống dẫn khí cũng như ống phản ứng. Sau đó, 

lò nhiệt và bộ gia nhiệt cho lưu huỳnh được bật để đạt 

đến nhiệt độ CVD và 200 0C tương ứng. Sau 10 phút 

mọc, toàn bộ hệ thống được tắt và hạ nhiệt về nhiệt 

độ phòng. 

 

Chế tạo linh kiện 

 

Quá trình chế tạo linh kiện MoS2 được mô tả như sau: 

Đầu tiên, các khuôn mẫu điện cực được hình thành 

trên đế chứa vật liệu MoS2 thông qua quá trình quang 

khắc sử dụng cản quang 2 lớp (LOR 3A và GXR 601). 

Tiếp đó, kim loại Ti (1.5 nm)/Au (28.5 nm) được lắng 

đọng sử dụng phương pháp bốc bay nhiệt. Tiếp theo, 

quá trình lift-off được thực hiện trong dung môi N-

Methyl-2-pyrrolidone (NMP) để hình thành điện cực. 

Sau đó, kênh dẫn MoS2 giữa 2 điện cực được hình 

thành thông qua quá trình quang khắc lần 2 và theo 

sau bởi quá trình ăn mòn khô sử dụng khí O2.  

 

Các phương pháp nghiên cứu 

 

Hình thái học của màng được đánh giá nhanh thông 

qua phép đo ảnh hiên vi quang học. Phép đo AFM 

được sử dụng để quan sát rõ nét hình thái học bề mặt 

cũng như độ dày của lớp màng. Cấu trúc và chất 

lượng của mẫu được đánh quá thông qua phổ Raman 

và phổ quang phát quang. Đặc tính của linh kiện MoS2 

được đánh giá sử dụng bộ phân tích tham số vật liệu 

bán dẫn (4200-SCS của hãng Keithley). 

 

Kết quả và thảo luận  

 

Sự hình thành và chất lượng của màng MoS2 trên đế 

rất nhạy với các tham số CVD. Do đó, trong nghiên 

cứu này, chúng tôi tập trung vào nghiên cứu ảnh 

hưởng của các tham số như chất hoạt hoá, nhiệt độ 

mọc, lưu lượng khí, và lượng bột MoO3 lên sự lắng 

đọng màng MoS2 để tìm ra điều kiện tối ưu để đạt 

được mẫu MoS2 với diện tích lớn, chất lượng và độ lặp 

lại cao. 

 

Ảnh hưởng của PTAS lên quá trình tổng hợp màng 

MoS2 
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Để nghiên cứu ảnh hưởng của chất tạo mầm lên sự 

lắng đọng MoS2, chúng tôi đã tiến hành tổng hợp 

MoS2 với việc sử dụng và không sử dụng PTAS dưới 

các điều kiện nhiệt độ 650 0C, thời gian 10 phút, lưu 

lượng khí 100 sccm, lượng bột MoO3 là 5 mg. Hình 1c, 

1d chỉ ra ảnh quang học của mẫu có sử dụng và không 

sử dụng PTAS tương ứng. Bằng việc sử dụng PTAS, 

chúng tôi quan sát thấy rất nhiều tấm MoS2 hình dạng 

tam giác ở một diện tích lớn (~1.5x1 cm2, Hình nhỏ 

trong Hình 1d) trong khi những tấm này không được 

quan sát thấy trên đế không sử dụng PTAS. AFM cũng 

cũng được sử dụng để quan sát chi tiết hơn hình thái 

bề mặt cũng như độ dày của các tấm MoS2. Mẫu có sử 

dụng PTAS cho các tấm MoS2 hình tam giác có kích 

thước khoảng 35 µm và độ dày 0.86 nm, tương ứng 

với độ dày của đơn lớp (Hình 1f) trong khi mẫu không 

sử dụng PTAS cho các tấm MoS2 có kích thước vài 

chục nanômét với hình dạng không theo quy tắc nào 

(Hình 1e). Thêm vào đó, người ta cũng chỉ ra rằng phổ 

tán xạ Raman cũng là một công cụ hữu ích để ước 

lượng độ dày của các tấm MoS2. Phổ Raman của mẫu 

tổng hợp sử dụng và không sử dụng PTAS được chỉ ra 

trong Hình 1g. Hai đỉnh Raman đặc trưng của các tấm 

tinh thể MoS2 là E2g và A1g tương ứng với sự dao động 

của nguyên tử Mo, S trong mặt phẳng và vuông góc 

với mặt phẳng được quan sát thấy. Điều thú vị là ta có 

thể ước lượng được số lớp của MoS2 dựa vào khoảng 

cách giữa 2 đỉnh E2g và A1g. Mẫu sử dụng PTAS (đường 

màu đỏ) có khoảng cách giữa 2 đỉnh là 20.7 cm-1 phù 

hợp với đơn lớp MoS2 [9], mẫu không sử dụng PTAS 

chỉ ra các tấm MoS2 có độ dày vài lớp với khoảng cách 

2 đỉnh là 22.9 cm-1. Bên cạnh đó, phổ quang phát 

quang của mẫu MoS2 được tổng hợp sử dụng PTAS 

chỉ xuất hiện một đỉnh duy nhất ở ~ 662 nm với cường 

độ mạnh (đường màu đỏ Hình 1h), tương ứng sự phát 

quang của đơn lớp MoS2 với vùng cấm thẳng, trong 

khi phổ của mẫu không sử dụng PTAS thể hiện một sự 

dịch chuyển về vùng đỏ tới vị trí ~ 675 nm và cùng với 

một cường độ nhỏ, tương ứng với vùng cấm của vài 

lớp MoS2 [10]. Từ kết quả trên, thấy rằng việc sử dụng 

PTAS trong tổng hợp MoS2 cho phép hình thành đơn 

lớp các tấm MoS2 kích thước lớn một cách dễ dàng.   

Để hiểu được vai trò của chất hoạt hoá PTAS, chúng ta 

cần hiểu về cơ chế tạo mầm và cơ chế mọc của MoS2. 

Cụ thể, hai cơ chế đã đề xuất để giải thích cho sự hình 

thành màng MoS2: (1) MoO3 bị khử bởi hơi lưu huỳnh 

để hình thành các phân tử dễ bay hơi MoO3-x. Các 

phân tử này được hấp phụ một cách ngẫu nhiên trên 

bề mặt đế thông qua dòng khí mang. Khi được hấp 

thụ trên bề mặt, các phần tử này tiếp tục bị khử để 

hình thành mầm MoS2 cho quá trình mọc các tấm 

MoS2 theo phương trình phản ứng: 

 ( )3 3 2 1
2 2

x

x x
MoO S MoO SO−+ = +  

 ( )3 2 2

7 3
2

2 2
x

x x
MoO S MoS SO−

− −
+ = +  

(2) MoO3-x sẽ phản ứng ở pha khí để hình thành mầm 

và lắng đọng lên đế. Trong cả 2 trường hợp, sự hình 

thành mầm thể hiện một vai trò rất quan trọng trong 

quá trình hình thành các tấm MoS2. Theo lý thuyết 

mầm, sự hình thành mầm đồng nhất yêu cầu một 

năng lượng tự do lớn trong khi sự hình thành mầm 

hỗn tạp diễn ra ở vị trí của mầm khác và cần một năng 

lượng tụ do nhỏ hơn. Năng lượng tự do yêu cầu cho 

sự hình thành mầm không đồng nhất được biểu hiện 

qua công thức sau:  

 ( )Hetero HomoG G f  =   

trong đó ( )f  là hệ số dính ướt và 

 ( ) 1/ 2 3/ 4cos 1/ 4cosf   = − + ,
HomoG  

là năng lượng tự do cần cho sự hình thành mầm đồng 

nhất. là góc tiếp xúc giữa vị trí mầm sẵn có với vật 

liệu cần được lắng đọng. Khi góc tiếp xúc là 

180 , ( ) 1o f = = , chỉ ra sự không dính ướt trên bề 

mặt dẫn đến mầm đồng nhất. Khi 0 , ( ) 0o f = = , 

chỉ ra sự dính ướt hoàn toàn của bề mặt, dẫn đến sự 

hình thành mầm trên bề mặt một cách dễ dàng.  

 

Hình 1: a) Sơ đồ bố trí thí nghiệm. b) Qui trình tổng 

hợp MoS2. Ảnh quang của mẫu MoS2 được mọc c) 

không sử dụng, d) sử dụng PTAS. (e, f) và (g, h) là ảnh 

AFM và Phổ Raman, PL của các mẫu được chỉ ra trong 

(c, d). 
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Bằng việc lắng đọng PTAS trên bề mặt, chúng ta có 

thể cung cấp các mầm cho sự hình thành MoS2. Hơn 

nữa, sự xuất hiện của PTAS có thể làm tăng lực bám 

dính về mặt của MoS2, thuận lợi cho việc mọc lớp tiếp 

lớp. 

 
Ảnh hưởng của nhiệt độ 

 

Nhiệt độ là một tham số rất quan trọng tác động đến 

sự hoá hơi của bột MoO3 cũng như phản ứng để hình 

thành MoS2. Để nghiên cứu ảnh hưởng của nhiệt độ 

lên quá trình tạo màng MoS2, chúng tôi tiến hành tổng 

hợp MoS2 ở các nhiệt độ khác nhau trong khoảng từ 

600-700 0C khi các tham số khác được cố định (khối 

lượng bột MoO3 5mg, thời gian 10 phút và lưu lượng 

khí Ar 100 sccm). Hình 2 chỉ ra ảnh hiển vi quang học 

của các mẫu MoS2 tổng hợp ở các nhiệt độ khác nhau. 

Rõ ràng, mật độ cao các tấm MoS2 hình tam giác với 

kích thước trung bình khoảng 20 µm có thể đạt được ở 

nhiệt độ tương đối thấp 600 0C. Khi nhiệt độ tăng lên 

650 0C, các tấm MoS2 vẫn duy trì hình dạng tam giác 

nhưng kích thước của chúng tăng lên 35 µm (Hình 2b). 

Tuy nhiên khi nhiệt độ tiếp tục tăng lên 700 0C, chúng 

ta thu được các màng dày với nhiều chấm màu đen 

kích thước nano, các thanh MoS2 và các tấm MoO2 

trên bề mặt (Hình 2c) [11]. 

 

Hình 2: Ảnh hiển vi quang học của mẫu MoS2 tổng 

hợp ở các nhiệt độ khác nhau a) 600 0C, b) 650 0C, c) 

700 0C và d) Phổ Raman của các mẫu được chỉ ra 

trong (a-c). 

Hình 2d là phổ Raman của MoS2 được lắng đọng trên 

đế SiO2/ Si ở các nhiệt độ khác nhau. Khoảng cách 

giữa 2 đỉnh được tính toán là 20.7 cm-1 và 20.9 cm-1 

cho mẫu được tổng hợp ở 600 0C và 650 0C tương 

ứng. Các giá trị này phù hợp với đơn lớp MoS2. Ở 700 
0C, khoảng cách giữa 2 đỉnh tăng lên 24.9 cm-1 tương 

ứng với đa lớp MoS2. Những kết quả này có thể được 

giải thích là do một lượng lớn MoO3-x được tạo ra và 

mang vào vùng phản ứng ở nhiệt độ cao, dẫn đến 

phản ứng giữa MoO3-x và S diễn ra rất nhanh trong 

môi trường thiếu lưu huỳnh mà có thể tạo ra lớp màng 

dày MoS2 và các sản phẩm phụ như được đề cấp ở 

trên [11]. Từ kết quả tổng hợp trên, chúng ta có thể 

thấy rằng đơn lớp MoS2 có thể hình thành ở nhiệt độ 

tương đối thấp là 600-650 0C. Tuy nhiên, kích thước và 

mật độ đơn lớp MoS2 lớn hơn khi tổng hợp ở nhiệt độ 

650 0C. Do đó, 650 0C là nhiệt độ phù hợp để tổng 

hợp các tấm đơn lớp MoS2 với kích thước lớn (~ 

35µm). 

 

Ảnh hưởng của lưu lượng khí 

 

Hình 3 là ảnh quang học của MoS2 được tổng hợp với 

lưu lượng khí Ar khác nhau. Khi lưu lượng khí thấp (50 

sccm) thì mật độ các tấm MoS2 là rất thấp, đồng thời 

kích thước của các tấm khá nhỏ ~5 µm (Hình 3a). Bằng 

việc tăng lưu lượng khí lên 100 sccm, mật độ và kích 

thước các tấm MoS2 cũng tăng lên đáng kể (~35 µm). 

Đặc biệt, các tấm MoS2 này có khuynh hướng kết hợp 

với nhau để hình thành màng (hình 3b). Tuy nhiên, khi 

lưu lượng khí tăng lên 150 sccm thì có hiện tượng giảm 

độ bao phủ cũng như kích thước của các tấm MoS2 

(Hình 3c).  

 

Hình 3: Ảnh hiển vi quang học của các mẫu MoS2 

được tổng hợp với các lưu lượng khí Ar khác nhau a) 

50 sccm, b) 100 sccm, c) 150 sccm, d) 250 sccm. 

Cuối cùng, khi MoS2 mọc với lưu lượng khí 200 sccm, 

mật độ các tấm MoS2 giảm đáng kể, thậm trí mật độ 

thấp hơn mật độ MoS2 được tổng hợp với lưu lượng 

khí 50 sccm. Kết quả này có thể được giải thích rằng 

khi lưu lượng Ar 50 sccm là khá thấp khó mang đủ 

lượng MoO3-x vào bề mặt của đế, còn lưu lượng khí Ar 

lớn có thể mang khỏi bề mặt đế một lượng lớn MoO3-
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x. Kết quả là mật độ và kích thước các tấm MoS2 sẽ 

giảm khi được tổng hợp với lưu lượng khí thấp hoặc 

lưu lượng khí quá cao. Do đó, trong thực nghiệm của 

chúng tôi, lưu lượng khí Ar (100 sccm) là tối ưu để đạt 

được mật độ cao và kích thước lớn các tấm MoS2. 

 

Hình 4: Độ lặp lại của qui trình tổng hợp MoS2. 

Từ các kết quả đã khảo sát ở trên, chúng tôi tiến hành 

đánh giá độ lặp lại của quá trình tổng hợp MoS2. Hình 

4 là ảnh quang học MoS2 trên đế SiO2/Si ở 4 lần khác 

nhau sử dụng cùng một bộ tham số gồm nhiệt độ 

mọc 650 0C, lưu lượng khí Ar 100 sccm, sử dụng  PTAS. 

Kết quả chỉ ra rằng độ lặp lại của quá trình tổng hợp 

MoS2 là tương đối cao. 

 

Đặc tính điện của linh kiện MoS2 

 

Sau khi nghiên cứu ảnh hưởng của các thông số CVD 

lên quá trình hình thành các tấm MoS2 chúng tôi tiến 

hành chế tạo và nghiên cứu đặc tính điện của linh kiện 

MoS2. Hình 5a là ảnh chụp của mảng gồm một ma 

trận linh kiện với kênh dẫn MoS2 được tạo thành sau 

quá trình quang khắc lần 2 và theo sau bởi quá trình 

ăn mòn khô (ảnh nhỏ trong Hình 5a). Hình 5b chỉ ra 

đặc tính truyền hạt tải điện ở thang tuyến tính (đường 

cong màu đen) và thang logarit (đường cong màu đỏ). 

Linh kiện MoS2 chỉ ra đặc tính của bán dẫn loại n với tỉ 

lệ mở/đóng là 104. Thêm vào đó, độ linh động điện tử 

của hạt tải điện của linh kiện được tính toán từ công 

thức 

 ( / ) / (W )ds bg ox dsdI dV L C V =  , trong đó L là 

chiều dài kênh dẫn (15 µm) và W là độ rộng kênh dẫn 

(10 µm), Cox =11.5 nFcm-2 (300 nm SiO2) là điện dung 

giữa kênh dẫn và điện cực cổng trên một đơn vị diện 

tích, dIds / dVbg là độ dốc được xác định từ đường cong 

dịch chuyển của hạt mang điện trong vùng tuyến tính. 

Độ linh động của hạt mang điện được tính toán là 

~0.8 cm2V-1s-1 mà tương đương với giá trị đã được báo 

cáo trên các linh kiện FET được chế tạo bằng CVD [12]. 

Đặc tính đầu ra được đo ở điện thế cực cổng trong dải 

từ 0V đến 50V, mà thể hiện một sự phụ thuộc mạnh 

vào điện thế cực cổng như được chỉ ra trong hình 5c. 

Chúng tôi cũng thể hiện biểu đồ về độ linh động của 

các hạt tải từ một nhóm 15 linh kiện được đo ngẫu 

nhiên từ ma trận linh kiện được chế tạo (Hình 5d) mà 

chỉ ra rằng độ linh động hạt tải của các linh kiện MoS2 

trong dải từ 0.5 đến 2 cm2V-1s-1 

 

Hình 5: a) Ảnh chụp của các linh kiện MoS2 sau 

khi chế tạo. b) Đặc tính truyền dẫn hạt tải của linh kiện 

MoS2 ở thang tuyến tính (đường cong màu đỏ) và 

tháng logarit (đường cong màu đen) (VDS = 0.5V). c) 

Đặc tính đầu ra của linh kiện với các điện cực cổng 

khác nhau. d) Biểu đồ về độ linh động của các hạt tải 

từ một nhóm 15 linh kiện được lấy ngẫu nhiên từ các 

linh kiện được chế tạo trong Hình 5a. 

 

Kết luận  

 

Một bộ tham số CVD gồm nhiệt độ CVD 650 0C, lưu 

lượng khí Ar 100 sccm, sử dụng chất tạo mầm PTAS 

cho quá trình tổng hợp vật liệu MoS2 đã được nghiên 

cứu và tìm ra. Thông qua việc sử dụng bộ tham số này, 

các mẫu MoS2 được tổng hợp có mật độ cao, kích 

thước diện tích lớn và có độ lặp lại cao. Một lượng lớn 

linh kiện có thể được chế tạo sử dụng mẫu MoS2 trên 

đế SiO2/Si có thể đạt được bằng công nghệ quang 

khắc. Kết qua đo ngẫu nhiên 15 linh kiện cho thấy các 

linh kiện thể hiện bán dẫn loại n với độ linh động 

tương đối cao từ 0.5 đến 2 cm2V-1s-1. Kết quả này mở 

ra một tiềm năng ứng dụng vật liệu MoS2 trong lĩnh 

vực chế tạo linh kiện điện tử. 
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