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Резюме
Цели. Цель работы заключается в разработке и демонстрации эффективного метода получения протяжен-
ных и высококачественных монослоев дисульфида молибдена (MoS2) на поверхности сегнетоэлектрических 
пленок цирконата-титаната свинца  (ЦТС) с  выраженной зернистой и  текстурированной структурой. Стан-
дартные методы механической эксфолиации оказываются неэффективными для переноса двумерных мате-
риалов на неровные поверхности из-за локальных перепадов высоты и зернистости подложки, что приводит 
к  невозможности формирования протяженных монослоев и  высокой плотности дефектов в  переносимых 
структурах. Особую сложность представляет перенос на функциональные подложки с рельефом поверхно-
сти, характеризующимся неоднородностью на масштабах от десятков нанометров до микрометров.
Методы. Использован метод золото-ассистированной эксфолиации  (gold‐assisted exfoliation,  GAE), вклю-
чающий магнетронное напыление золотой пленки толщиной 50  нм, механическое отделение монослоев 
с помощью терморасщепляемого скотча и последующее травление золота. Характеризация проведена ме-
тодами рентгеновской дифракции, оптической конфокальной микроскопии, атомно-силовой микроскопии 
и генерации второй оптической гармоники. Сравнение эффективности переноса выполнено на подложках 
кремния/оксида кремния (Si/SiO2) и ЦТС.
Результаты. Получены кристаллиты MoS2 площадью до 3000 мкм2 на ЦТС и свыше 65000 мкм2 – на стан-
дартных подложках Si/SiO2 при минимальной плотности дефектов. Показано, что стандартная механическая 
эксфолиация не обеспечивает перенос на текстурированные поверхности, тогда как GAE сохраняет моно
слойность переносимых кристаллитов даже на неровных подложках.
Выводы. Впервые продемонстрирована возможность получения протяженных и  высококачественных мо-
нослоев  MoS2  на подложках с  выраженной зернистой и  текстурированной структурой, таких как сегнето
электрические пленки  ЦТС, с  помощью метода золото-ассистированной эксфолиации. Показано, что  
золото-ассистированная эксфолиация представляет собой эффективный метод для создания протяженных 
двумерных пленок с контролируемыми морфологическими и структурными характеристиками, в т.ч. на под-
ложках, ранее считавшихся непригодными для подобных задач.
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Abstract
Objectives. The aim of  this study is  to develop and demonstrate an  effective method for obtaining large-area,  
high-quality monolayers of  molybdenum disulfide (MoS2) on  the surface of  ferroelectric lead zirconate 
titanate  (PZT) films which exhibit pronounced granularity and texturing. Conventional mechanical exfoliation 
techniques are inefficient for transferring two-dimensional materials onto nonplanar surfaces. This is due to  local 
height variations and substrate granularity which hinder the formation of continuous monolayers and high-defect-
density transferred structures. A  particular challenge is  the transfer onto functional substrates with surface 
topography characterized by heterogeneities ranging from tens of nanometers to micrometers.
Methods. A  gold-assisted exfoliation (GAE) method was employed, including: magnetron sputtering of  a  50  nm 
gold film; mechanical delamination of monolayers using thermally cleavable tape; and subsequent gold etching. The 
characterization was performed using X-ray diffraction, optical confocal microscopy, atomic force microscopy, and 
second harmonic generation techniques. The efficiency of the transfer process was compared for Si/SiO2 and PZT 
substrates.
Results. MoS2  crystallites with areas up  to 3000  µm2  were obtained on  PZT and over 65000  µm2  on standard 
Si/SiO2  substrates, both of  which exhibit minimal defect densities. Conventional mechanical exfoliation is  shown 
to be unable to ensure transfer onto textured surfaces, whereas the GAE method preserves the monolayer character 
of the transferred crystallites even on nonplanar substrates.
Conclusions. This work demonstrates for the first time the possibility of  obtaining large-area, high-quality 
MoS2 monolayers on substrates with pronounced grainy and textured structures, such as ferroelectric PZT films, 
using the gold-assisted exfoliation method. The work also shows that gold-assisted exfoliation is  an effective 
technique for fabricating extended two-dimensional films with controlled morphological and structural properties, 
including on substrates previously considered unsuitable for such applications.
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ВВЕДЕНИЕ

За последние два десятилетия двумерные  (2D) 
материалы, такие как графен, дисульфид молибде-
на и  гексагональный нитрид бора, стали объектом 
интенсивных исследований благодаря своим уни-
кальным физическим, оптическим и  электронным 
свойствам, которые принципиально отличаются 
от  характеристик объемных аналогов  [1,  2]. Эти 
особенности обусловлены квантовым размерным 
эффектом, высокой анизотропией, увеличенной 
удельной поверхностью и изменением электронной 
структуры при переходе к  атомарно тонким слоям. 
В частности, двумерные материалы демонстрируют 
необычные квантовые явления, такие как квантовый 
эффект Холла, сильная флуоресценция в  моносло-
ях  MoS2  и сверхвысокая подвижность носителей 
заряда, что открывает новые горизонты для фунда-
ментальных исследований в области физики конден-
сированного состояния и материаловедения [3].

Благодаря этим свойствам двумерные матери-
алы рассматриваются в  качестве платформы для 
создания новых поколений электронных, оптоэлек-
тронных, энергетических и  сенсорных устройств. 
Однако практическая реализация этих перспек-
тив тесно связана с  возможностью получения вы-
сококачественных, бездефектных и  протяженных 
по  площади монослоев, а  также с  их интеграцией 
в современные микро- и наноэлектронные техноло-
гии. До недавнего времени синтез таких слоев и их 
перенос на  функциональные подложки оставались 
серьезной технологической проблемой, что суще-
ственно сдерживало как углубленные исследования 
фундаментальных закономерностей, так и разработ-
ку прикладных решений.

Существует несколько методов получения двумер-
ных материалов, каждый из которых имеет свои пре-
имущества и ограничения. Наиболее распространен-
ные подходы включают механическую эксфолиацию, 
жидкостную эксфолиацию и  химическое осаждение 
из  газовой фазы  (chemical vapor deposition,  CVD). 
Механическая эксфолиация, впервые примененная 
для синтеза графена, остается эталонным методом для 
получения высококачественных образцов с  низкой 
плотностью дефектов  [4], но  ее масштабируемость 

ограничена малыми латеральными размерами. 
Жидкостная эксфолиация позволяет производить 
материалы массово, но  приводит к  фрагментации 
кристаллов и  загрязнениям. Химическое осаждение 
из газовой фазы обеспечивает синтез пленок большой 
площади, однако плотность дефектов в таких матери-
алах часто превышает 1012–1013 см−2 [5].

Одним из  возможных путей решения пробле-
мы создания слоев с  нужными характеристиками 
является относительно недавно разработанный ме-
тод эксфолиации с  использованием золота  (gold 
assisted exfoliation,  GAE). Он  сочетает преимуще-
ства механической эксфолиации и масштабируемо-
сти, позволяя получать монокристаллы размером 
до  сантиметра  [6–8], при этом плотность дефектов 
в  получаемых слоях минимальна и  может дости-
гать ~3  ∙ 1011 см−2  [9]. Это делает GAE предпочти-
тельным методом для задач, где критичны высокое 
структурное совершенство и чистота поверхности.

Несмотря на  значительный прогресс в  обла-
сти получения двумерных материалов, интеграция 
высококачественных 2D-кристаллов в  реальные 
устройства по-прежнему сопряжена с  серьезными 
технологическими вызовами. Одной из  ключевых 
задач современной электроники является создание 
функциональных структур, в  которых двумерные 
слои должны быть перенесены на подложки с выра-
женной поверхностной топографией, например, сег-
нетоэлектрические пленки  ЦТС  (цирконат-титанат 
свинца), используемые в  архитектуре сегнетоэлек-
трических полевых транзисторов (ferroelectric field-
effect transistor,  FeFET) и  других мемристорных 
устройствах. Однако стандартные методы механи-
ческой эксфолиации оказываются неэффективными 
для переноса 2D-материалов на такие неровные или 
текстурированные поверхности: из-за локальных пе-
репадов высоты и  зернистости подложки площадь 
контакта между двумерным кристаллом и  подлож-
кой резко уменьшается, что приводит к  невозмож-
ности формирования протяженных и  непрерывных 
монослоев. В  результате, попытки использования 
классических подходов приводят либо к  полному 
отсутствию переноса, либо к  образованию сильно 
фрагментированных и  дефектных областей, непри-
годных для практического применения.
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Для преодоления этих ограничений требуется 
разработка новых методов, способных обеспечить 
селективный и деликатный перенос двумерных ма-
териалов даже на сложные подложки с выраженной 
микронеровностью. Одним из  наиболее перспек-
тивных решений является метод GAE, упомянутый 
выше. Однако применение этого метода для переноса 
на  текстурированные сегнетоэлектрические пленки 
до настоящего времени практически не исследовано. 
Учитывая, что именно такие структуры необходимы 
для реализации современных FeFET- и  мемристор-
ных устройств, задача демонстрации возможности 
эффективного переноса 2D-материалов на  ЦТС 
и аналогичные поверхности приобретает фундамен-
тальное и прикладное значение.

Основная цель настоящей работы  – экспери-
ментально показать, что метод золото-ассистиро-
ванной эксфолиации обеспечивает формирование 
протяженных и  высококачественных монослоев 
2D-материалов не  только на  стандартных плоских 
подложках, но и на функциональных сегнетоэлектри-
ческих пленках с выраженной топографией. В рамках 
исследования проводится сравнение эффективности 
переноса на SiO2 и на ЦТС, а также анализируются 
морфология, структурное совершенство и  площадь 
полученных кристаллитов. Особое внимание уделя-
ется сравнению с  результатами, полученными при 
использовании классической механической эксфо-
лиации, которая, как показано в работе, не обеспечи-
вает перенос 2D-материалов на неровные подложки. 
Таким образом, результаты работы не  только рас-
ширяют фундаментальное понимание механизмов 
взаимодействия двумерных кристаллов с  текстури-
рованными поверхностями, но  и  открывают новые 
возможности для интеграции 2D-материалов в  пер-
спективные устройства электроники и спинтроники.

1. МАТЕРИАЛЫ И МЕТОДЫ

1.1. Методика создания двумерных пленок

В качестве двумерного полупроводникового 
материала для создания монослоев был выбран ди-
сульфид молибдена (MoS2), что обусловлено двумя 
ключевыми факторами: его широким применением 
в  современных исследованиях и  сильным химиче-
ским взаимодействием с золотом [10]. Атомы золота, 
обладающие вакантными d-орбиталями, эффективно 
взаимодействуют с  неподеленными электронными 
парами атомов серы, образуя прочные ковалентные 
связи. Данное взаимодействие обеспечивает высо-
кую селективность метода GAE по отношению к се-
росодержащим соединениям, что делает  MoS2  оп-
тимальным материалом для отработки данной 
методики.

Для верификации разработанного метода экс-
перименты проводились в  два этапа. На  первом 
этапе в  качестве подложки для формирования ре-
ференсных квазидвумерных кристаллитов исполь-
зовалась стандартная структура кремния  /  оксида 
кремния  (Si/SiO2), традиционно применяемая при 
механической эксфолиации [11, 12]. На втором эта-
пе технология золото-ассистированной эксфолиации 
была адаптирована для нанесения на текстурирован-
ную сегнетоэлектрическую пленку ЦТС, что позво-
лило оценить применимость метода для создания 
двумерных структур на  функциональных материа-
лах с неоднородной поверхностью.

Пленки ЦТС (Pb(Zr0.48Ti0.52)O3) формиро-
вались из  пленкообразующего раствора, приго-
товленного золь-гель методом с  использованием 
комплекса моносольвата изопропилата цирко-
ния  (Zr[OCH(CH3)2]4·(CH3)2CHOH, Sigma-Aldrich, 
США), тетраизопропоксида титана (Ti[O(CH3)2CH]4, 
Sigma-Aldrich) и ацетата свинца (Pb(CH3COO)2), син-
тезированного из оксида свинца (PbO, Sigma-Aldrich) 
согласно разработанной ранее методике  [13]. 
Нанесение раствора  ЦТС выполнялось послой-
но  (6  слоев,  ~220  нм) методом центрифугирования 
на платинированные кремниевые подложки со струк-
турой: Pt  (~150 нм)–TiO2  (~10 нм)–SiO2  (~300 нм)–
Si (~800 мкм). После центрифугирования (2500 об/мин) 
каждый слой сушили 5  мин инфракрасной лампой 
в импульсном режиме при температуре ~200°C и от-
жигали 15 мин при температуре 400°С в муфельной 
печи СНОЛ  1,6.2,5.1/10-ИЗМ (Термикс, Россия). 
После термообработки шестого слоя образец кри-
сталлизовали 10 мин с помощью установки быстрого 
отжига AS-One 150 (Annealsys, Франция) при темпе-
ратуре 650°С (скорость нагрева ~15 °С/с).

Процесс создания монокристаллических об-
разцов включает пять ключевых этапов, которые 
подробно представлены на рис. 1. На первом этапе 
объемный кристалл дисульфида молибдена подвер-
гается послойному разделению с помощью клейкой 
ленты  (например, силиконового скотча). Этот этап 
позволяет получить многослойные фрагменты тол-
щиной от  нескольких нанометров до  микронных 
масштабов. На  втором этапе на  предварительно 
подготовленные многослойные кристаллиты  MoS2 
с  помощью магнетронной установки на  базе  
ВУП1-5 (Россия) наносится золотая пленка толщиной 
50 нм. Процесс проводится в вакуумной камере при 
мощности 100 Вт и давлении аргона 5  ∙ 10−3 Торр. 
Третий этап состоит в  том, что терморасщепляе-
мый скотч  (thermal release tape,  TRT) плотно при-
жимается к  золотой поверхности. После фиксации 
скотч аккуратно отделяется от исходной подложки, 

1  Вакуумный универсальный пост.
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захватывая верхний слой  MoS2  вместе с  золотой 
пленкой. Сила сцепления  Au–MoS2  превышает 
межслойные ван-дер-ваальсовы связи в MoS2, обес
печивая селективное отделение монослоя. На  чет-
вертом этапе полученная структура TRT–Au–MoS2 
переносится на  подложку  Si/SiO2  таким образом, 
чтобы слой MoS2 оказался в контакте с подложкой, 
после чего она нагревается на  горячей плите при 
температуре 130–150°C в течение 1–2 мин. Это ос-
лабляет адгезию TRT-скотча, позволяя его бесследно 
удалить. На  заключительном этапе золотая плен-
ка удаляется путем погружения в  травильный рас-
твор  (4  г KI + 1  г  I2  в 40 мл H2O) на 3–5 мин при 
комнатной температуре. MoS2  демонстрирует хи-
мическую инертность к  этому реагенту благодаря 
ковалентной S–Mo–S-структуре. После завершения 
травления поверхность подвергается 10-минутной 
очистке с  использованием ацетона для удаления 
остатков травильного раствора, после чего осу-
ществляется промывка изопропиловым спиртом. 
Такая процедура обеспечивает полное устранение 
загрязнений и остатков реактивов, что способствует 
формированию чистых и  высококачественных мо-
нослоев двумерных полупроводников с  большими 
латеральными размерами.

1.2. Методики исследования

Для анализа кристаллической структуры исполь-
зовался метод рентгеновской дифракции, который 
позволяет определить межплоскостные расстояния 
и  симметрию структуры. Это необходимо для про-
верки фазовой чистоты объемного дисульфида мо-
либдена и  оценки качества пленок  ЦТС, которые 
служили основой для создания двумерных пленок. 

Такой подход позволяет подтвердить соответствие 
материалов заданным характеристикам и их пригод-
ность для дальнейших исследований.

Дифрактограммы были получены с  использо-
ванием дифрактометра ДРОН-8Т  (Буревестник, 
Россия) при напряжении 40 кВ и токе 20 мА. Ввиду 
ограничений метода исследованию подвергались 
только объемные образцы  MoS2  и поликристалли-
ческие пленки ЦТС, поскольку малая толщина дву-
мерных пленок существенно затрудняет выделение 
дифракционного сигнала на фоне подложки.

После проведения эксфолиации методом  GAE 
для поиска монослойных кристаллитов  MoS2  на 
поверхности подложки применялась стандартная 
методика оптической конфокальной микроскопии. 
Этот подход оптимален для быстрого предвари-
тельного анализа: он  позволяет определить толщи-
ну, размеры и наличие дефектов в кристаллитах [8]. 
Для этого был использован оптический микроскоп 
Alpha 300s+ (WITec, Германия) с высокоапертурны-
ми объективами и  цветными фильтрами, которые 
обеспечивают повышение контрастности изобра-
жения монослойных кристаллитов, что критически 
важно при работе с атомарно тонкими материалами. 
Такой метод позволяет эффективно выделять пер-
спективные области для последующего детального 
изучения другими аналитическими методами.

Для точной оценки топографии двумерных ма-
териалов использовалась атомно-силовая микроско-
пия  (АСМ), которая дополняет данные оптических 
исследований. Атомно-силовая микроскопия обеспе-
чивает получение трехмерного изображения поверх-
ности с  разрешением до  нанометров, что позволяет 
выявлять дефекты, такие как трещины, дислокации 
и  шероховатость. Это особенно важно для  контроля 

MoS2

(a)

(е)

(б)

(д)

(в)

(г)

TRT

TRT

Si/SiO2Si/SiO2

Kl/I2
130°C

Si/SiO2

Au

Скотч

Рис. 1. Процесс создания монослойных пленок MoS2:  
(a) механическая эксфолиация MoS2, (б) магнетронное напыление золота на MoS2,  

(в) нанесение TRT-скотча на золото и последующее отслоение MoS2, (г) удаление TRT-скотча нагревом,  
(д) травление золота раствором KI/I2, (е) готовый монослой на подложке Si/SiO2
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качества полученных двумерных пленок и оценки вли-
яния подложки на их морфологию [14]. Все измерения 
были проведены с помощью установки сканирующей 
зондовой микроскопии Ntegra Prima (НТ-МДТ, Россия) 
в контактном режиме. Использовались жесткие зонды 
серии Etalon с коэффициентом жесткости 12 Н/м, что 
обеспечило оптимальный баланс между разрешающей 
способностью и сохранностью исследуемых образцов.

Стандартная методика люминесцентной ми-
кроскопии-спектроскопии не  применялась в  дан-
ном исследовании из-за полного тушения сигнала, 
вызванного остаточными наноструктурами золота 
после применения методики GAE. Даже совсем не-
значительное количество золота (Au), сохраняющее-
ся на поверхности подложки или вблизи двумерных 
кристаллитов, действует как эффективные центры 
безызлучательной рекомбинации. Это связано с дву-
мя основными механизмами тушения люминесцен-
ции. Первый механизм  – эффект зарядового туше-
ния  – перенос электронов из  MoS2  в Au приводит 
к p-допированию материала и подавлению экситон-
ной люминесценции. Второй механизм – резонанс-
ный перенос энергии – при расстояниях менее 10 нм 
между  Au  и  MoS2  происходит безызлучательный 
перенос энергии от экситонов к плазмонным модам 
золота [15, 16]. Кроме того, данная методика не при-
менима к образцам толще одного монослоя [17].

Именно поэтому для изучения структурной сим-
метрии, кристаллографической ориентации и  де-
фектов в  двумерных материалах дополнительно 
применялся метод генерации второй оптической гар-
моники  (ГВГ). Этот нелинейно-оптический метод 
основан на преобразовании двух фотонов возбужда-
ющего излучения в один фотон с удвоенной частотой 
в  нецентросимметричных средах. Метод генерации 
второй оптической гармоники особенно эффективен 
для исследования тонких слоев MoS2, поскольку ин-
тенсивность сигнала существенно зависит от количе-
ства слоев и их политипа. В областях с нарушенной 
кристаллической симметрией, включая края, дефекты 
и переходы между доменами, наблюдается значитель-
ное усиление нелинейного отклика, что обеспечива-
ет высокую чувствительность метода к структурным 
особенностям двумерных кристаллитов.

В используемой экспериментальной установ-
ке источником излучения служил фемтосекундный  
титан-сапфировый лазер TiF-DP 60 (Авеста, Россия) 
с длительностью импульсов 20–60 фс и частотой сле-
дования 80 МГц. Фемтосекундные импульсы обеспе-
чивали высокую пиковую мощность при низкой сред-
ней, что позволяло получать интенсивный нелинейный 
отклик без термического повреждения образца. Для 
прецизионного позиционирования и  сканирования 
образца также был использован модифицированный 
конфокальный микроскоп WITec Alpha 300S+.

2. РЕЗУЛЬТАТЫ

Для характеризации кристаллической структу-
ры и  фазового состава исходных материалов про-
ведены рентгенодифракционные исследования 
в  режиме 2θ-сканирования, результаты которых 
представлены на рис. 2. Дифрактограмма объемного 
кристалла  MoS2  демонстрирует четко выраженные 
рефлексы  (004),  (006)  и  (008), что свидетельствует 
о  высокой степени кристалличности и  преимуще-
ственной ориентации кристаллитов вдоль оси, пер-
пендикулярной плоскости слоев. Такой характер 
дифракционной картины указывает на  гексагональ-
ную структуру 2H или 3R политипа MoS2, что полно-
стью соответствует литературным данным  [18,  19]. 
Анализ дифрактограммы пленки  ЦТС выявил 
присутствие характеристических пиков  (100), 
(111), (002), (200) и (301), подтверждающих форми-
рование перовскитной фазы с  преимущественной 
ориентацией в  плоскости  (111)  [20]. Формирование 
перовскитоподобной структуры  ABO3  в  ЦТС обе-
спечивает возникновение сегнетоэлектрических 
свойств за  счет смещения катионов Ti4+/Zr4+ и Pb2+ 
из  центросимметричных позиций в  кислородных 
октаэдрах, что нарушает инверсионную симметрию 
кристалла и создает спонтанную поляризацию [21]. 
Возможность переориентации этой поляризации 
внешним электрическим полем определяет сегнето
электрическое поведение материала, что подтвержда-
ется характерными петлями гистерезиса на  зави-
симостях поляризация-электрическое поле  [22]. 
Наблюдаемые малоинтенсивные рефлексы, соответ-
ствующие фазам  Pt  и  Si, связаны с  многослойной 
структурой используемой подложки и  не влияют 
на  функциональные свойства сегнетоэлектрической 
пленки. Количественный анализ полуширины диф-
ракционных линий указывает на  отсутствие зна-
чимых микронапряжений и  структурных дефектов 
в исследуемых материалах, что подтверждает их вы-
сокое кристаллическое совершенство и структурную 
однородность. Данные результаты свидетельствуют 
о пригодности выбранных материалов для дальней-
шего применения в качестве исходного сырья и функ-
циональной подложки при создании гетероструктур 
методом золото-ассистированной эксфолиации.

Для анализа влияния параметров поверхности 
используемых подложек на  эффективность приме-
нения методики GAE поверхности обеих подложек – 
Si/SiO2 и ЦТС были проанализированы с помощью 
методики АСМ. Полученные трехмерные карты по-
верхностей подложек представлены на  рис.  3. Как 
явно прослеживается из  полученных результатов, 
ЦТС  обладает значительно большими неоднород-
ностями на  поверхности из-за особенностей роста 
зерен в процессе кристаллизации. Для пленок ЦТС, 
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полученных методом золь-гель, характерно фор-
мирование поликристаллической структуры с  вы-
раженными границами зерен, что приводит к  об-
разованию текстурированной поверхности. При 
дальнейшем анализе полученных результатов было 
установлено, что ЦТС обладает шероховатостью по-
рядка  1.090  ∙  10−9  м, тогда как у  подложки  Si/SiO2 
этот параметр равен 5.073 ∙ 10−10 м. 
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Рис. 3. Трехмерные карты топографии 
поверхности подложек, полученные методом АСМ:  
(а) Si/SiO2 и (б) поликристаллическая пленка ЦТС

Таким образом, перепады высоты на поверхно-
сти подложки  ЦТС сопоставимы или даже превы-
шают толщину наносимых на  нее двумерных пле-
нок  MoS2  (~0.7  нм для монослоя), что приводит 
к  существенному уменьшению площади контакта 
между подложкой и пленкой. Неоднородный контакт 
материалов негативным образом влияет на  силы 

Ван-дер-Ваальса, отвечающие за  адгезию  MoS2 
к  поверхности, что в  свою очередь ухудшает каче-
ство осаждения двумерных кристаллитов и  приво-
дит к  образованию дефектов на  границах контакта 
между двумерным материалом и подложкой. Все это 
снижает эффективность переноса заряда и ухудшает 
электронные характеристики устройств.

После создания образцов далее методом конфо-
кальной оптической микроскопии на  поверхностях 
подложек  Si/SiO2  и  ЦТС было идентифицировано 
несколько сотен двумерных кристаллитов  MoS2. 
Для детального анализа были отобраны характерные 
образцы с  типичными морфологическими характе-
ристиками: площадь ~200 мкм2, отсутствие видимых 
дефектов и равномерное распределение по поверх-
ности. На  рис.  4а  и  4г представлены кристаллиты 
для каждой подложки, выбранные как эталоны для 
сравнительного исследования.

Для определения толщины и  латеральных раз-
меров кристаллитов методом  АСМ были получе-
ны топографические карты  (рис.  4б  и  4д). Толщина 
пленки на подложке Si/SiO2 составила 5 нм, что со-
ответствует  ~8  монослоям  MoS2  при межслойном 
расстоянии 0.65 нм, тогда как на ЦТС зафиксирована 
толщина 8 нм (~12 слоев). Площадь кристаллитов со-
ставляла примерно 200 мкм2 для обоих кристаллитов.

Средняя шероховатость поверхности пле-
нок  MoS2  составила 2.53  нм для обеих подложек, 
что значительно превышает значения для исходных 
подложек  (0.51 нм для Si/SiO2 и 1.09 нм для ЦТС). 
Такой рост шероховатости обусловлен появлением 
выраженных морфологических неровностей, прежде 
всего складок, которые отчетливо видны на  топо-
графических картах и  выделены красным цветом 
на рис. 4в и 4е. Формирование складок связано с осо-
бенностями механического переноса и  спецификой 
применения методики GAE. Кроме того, на поверх-
ности кристаллитов наблюдаются сторонние де-
фекты, вызванные остаточными материалами после 
травления золота; эти дефекты проявляются как ло-
кальные включения и  могут быть обнаружены как 
на подложке, так и по всей площади монослоя. Важно 
отметить, что зернистая структура подложки  ЦТС 
частично просматривается сквозь поверхность MoS2, 
что указывает на неоднородный контакт между плен-
кой и подложкой и наличие областей, где MoS2 ока-
зывается «подвешенным» над поверхностью.

На рис. 5а представлено изображение, получен-
ное с помощью сканирующей электронной микроско-
пии (СЭМ), кристаллита MoS2 на подложке Si/SiO2, где 
четко видны характерные складки пленки  (отмечены 
стрелками), образовавшиеся в процессе механического 
переноса. Анализ топографии выявил, что высота скла-
док достигает 30 нм при средней длине 5 мкм, что со-
гласуется с данными АСМ-исследований (рис. 4б, 4д).  
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Для подложки  ЦТС аналогичные СЭМ-измерения 
не  проводились из-за возникновения локальной пе-
реполяризации сегнетоэлектрической пленки под 
действием электронного пучка, что существенно 
искажает распределение второй оптической гармо-
ники [23]. Экспериментально установлено, что даже 
кратковременное  (~30  с) воздействие электронов 
с энергией 5 кВ приводит к необратимому изменению 
доменной структуры ЦТС, что делает невозможным 
корректное сопоставление оптических и электронно-
микроскопических данных.

Пространственные карты распределения интен-
сивности  ГВГ, полученные методом сканирующей 
нелинейной микроскопии (рис. 5б, 5г), позволяют на-
дежно идентифицировать морфологические дефекты, 
включая складки и  трещины. В  зонах, соответству-
ющих таким дефектам, регистрируется локальное 
увеличение интенсивности сигнала. Усиление может 
быть связано с нарушением локальной центросимме-
трии либо с  краевыми эффектами, обусловленными 
усилением нелинейной оптической восприимчивости 
вблизи границ доменов или у краев кристаллической 
области [24], а также увеличением толщины пленки.

Шестилучевая азимутальная зависимость ин-
тенсивности второй оптической гармоники в  тонких 
MoS2 (рис. 5в, д) обусловлена кристаллографической 
симметрией материала. В случае нецентросимметрич-
ного 3R-политипа, а  также при четном числе слоев, 

структура характеризуется точечной группой симме-
трии C3v. Это приводит к выраженной шестилучевой 
форме зависимости интенсивности ВГ от  азимуталь-
ного угла вращения образца [25, 26]. В эксперименте 
наблюдается совпадение фаз максимумов интенсивно-
сти по всем точкам флейка, что указывает на монокри-
сталлическую природу пленки и однородную ориента-
цию кристаллографических осей.

В большинстве исследованных областей пле-
нок MoS2 наблюдается равномерное распределение 
интенсивности  ГВГ, что свидетельствует о  низкой 
плотности морфологических дефектов и  высоком 
кристаллическом качестве материала. Однородность 
сигнала подтверждает отсутствие значимых гра-
ниц зерен, складок и трещин на основной площади 
флейка, а также указывает на минимальное влияние 
политипизма – в частности, доминирование нецен-
тросимметричного 3R-политипа, вносящего наи-
больший вклад в ГВГ-сигнал.

Для объективного сравнения эффективности 
формирования квазидвумерных пленок на  различ-
ных подложках проведен статистический анализ 
морфологических параметров более  300  создан-
ных кристаллитов. Одним из  ключевых критериев 
в  данном случае служит распределение площадей 
отдельных кристаллитов, поскольку этот параметр 
определяет пригодность материала для дальнейших 
применений и  непосредственно зависит как от  вы-
бранного метода эксфолиации, так и от свойств под-
ложки.
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Гистограммы распределения площади квази
двумерных кристаллитов  MoS2, полученных 
методом  GAE, представлены на  рис.  6  и де-
монстрируют существенное различие между под-
ложками Si/SiO2 (рис. 6а) и ЦТС (рис. 6б). При этом 
важно, что в  статистическую выборку включены 
кристаллиты с  площадью более 0.2  мкм2  и толщи-
ной менее или равной 7 нм (~10 монослоев), что со-
ответствует переходной области между квантовораз-
мерными и объемными свойствами. Нижний порог 
площади выбран исходя из технологических требо-
ваний: меньшие кристаллиты непригодны для созда-
ния функциональных устройств из-за ограничений 
литографии и формирования электродных структур.

Для подложки Si/SiO2 более 25% визуализирован-
ных кристаллитов имеют площадь свыше 65000 мкм2, 
что на четыре порядка превышает типичные результа-
ты обычной эксфолиации (<0.5 мкм2) [27]. На подлож-
ке  ЦТС распределение смещено в область меньших 
значений: площадь наибольших 25% кристаллитов 
составляет лишь 3000 мкм2, что связано с повышен-
ной шероховатостью поверхности  (Ra  =  1.09  нм) и, 
вследствие этого, неоднородным контактом между 
пленкой и  подложкой. Принципиально важно, что 
на  ЦТС при использовании стандартной механиче-
ской эксфолиации не удалось зафиксировать ни одно-
го кристаллита площадью более 1 мкм2.
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Рис. 6. Гистограмма площади двумерных 
кристаллитов MoS2 на подложке (а) Si/SiO2 и (б) ЦТС

Таким образом, метод золото-ассистированной эк-
сфолиации обеспечивает формирование протяженных 
и качественных монослоев MoS2 не только на стан-
дартных, но  и  на текстурированных подложках, где 
другие подходы оказываются неэффективными.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В результате проведенной работы впервые про-
демонстрирована возможность получения протя-
женных и высококачественных монослоев MoS2 на 
подложках с  выраженной зернистой и  текстуриро-
ванной структурой, таких как сегнетоэлектрические 
пленки ЦТС. Метод золото-ассистированной эксфо-
лиации позволил формировать кристаллиты площа-
дью до 3000 мкм2 на ЦТС и свыше 65000 мкм2 на 
стандартных подложках  Si/SiO2, что на  несколько 
порядков превышает результаты, достижимые тра-
диционной механической эксфолиацией, где на тек-
стурированных подложках не  удается получить 
ни  одного кристаллита площадью более  1  мкм2. 
Кристалличность и однородность полученных слоев 
подтверждены методами АСМ и нелинейно-оптиче-
ской микроскопии.

Полученные результаты открывают новые пер-
спективы для интеграции двумерных полупрово-
дников в  функциональные устройства, такие как 
FeFET и мемристоры, где требуется перенос слоев 
на сложные и неровные подложки. Методика GAE 
может быть универсализирована для широкого 
спектра 2D-материалов и различных типов функ-
циональных поверхностей. Таким образом, золото-
ассистированная эксфолиация представляет собой 
эффективный и  воспроизводимый инструмент 
для создания протяженных двумерных пленок 
с  контролируемыми морфологическими и  струк-
турными характеристиками, в  т.ч. на  подложках, 
ранее считавшихся непригодными для подобных  
задач.
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