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 باز نشر این مقاله با ذکر منبع آزاد است.

 د.باشمی المللیبین 4,0کریتیو کامنز تخصیص  مجوزاین مقاله تحت   

با استفاده از روش اسپري  MoO2MoS/3هاي نازك ترکیبی سنتز لایه
  ها بر روي خواص فیزیکی آن بازپختفرآیند  ثیرتأ بررسیپایرولیزیز و 

  مصطفی جهاندوست، فردمهدي عادلی
  ، ایراندامغان، دامغان دانشگاه، دانشکده فیزیک

 31/03/1396پذیرش:    24/03/1396ویرایش نهائی:    02/08/1395دریافت: 

 

  دهیچک
یکی، شناسی سطح، اپتگوگرد بر روي خواص ساختاري، ریخت جوبازپخت در فرآیند  ثیر دماي زیرلایه و نیزأدر این تحقیق ت

تهیه شده با روش  3MoO/2(MoS( سولفید مولیبدنیومدي/یبدنیوممول یداکسيترترکیبی  هاي نازكالکتریکی و ترموالکتریکی لایه
تاري هاي نازك مورد مطالعه حاکی از تشکیل ساخاسپري پایرولیزیز مورد مطالعه قرار گرفت. تحلیل الگوهاي پراش پرتو ایکس لایه

در  هاي مربوط به فاز اکسیديسولفوردهی، قلهفرآیند  پس از .بود 2MoSگوشی و فاز شش 3MoOگوشه بلوري با دو فاز راست
 قریباًتتصاویر میکروسکوب الکترونی روبشی گسیل میدانی بیانگر سطوحی  شکل گرفت. 2MoSناپدید شد و ساختار تک فاز آنها 

برخوردار بوده و  cm 410-1 ها از ضریب جذبی در حدودنمونه ۀیکنواخت پوشیده شده از ذرات با اشکال کروي شکل بودند. هم
هاي کاهش یافتند. داده eV 55/1تا  60/2طور متوسط از هاي بطور قابل ملاحظهبهسولفوردهی فرآیند  پس ازانرژي گاف نواري آنها 

اي (در توافق با روند تغییرات ضرایب سیبک) و نیز تراکم حفره ايندگی حفرهاز رسان 2MoSهاي نازك اثر هال نشان داد که لایه
   برخوردار بودند. cm 1510-3از مرتبه 

خواص  ،یکینازك، خواص ساختاري، خواص اپتۀسولفید مولیبدنیوم، اسپري پایرولیزیز، لایاکسید مولیبدنیوم، ديتري واژگان:دیکل
  الکتریکی

  مقدمه
ي سولفیدروي ترکیبات اکسیدي و  بر مطالعه امروزه   

 به رو و موضوع جذاب یک به تبدیل 1فلزهاي انتقالی

 هاي علومحوزه مرز است که شده تحقیقاتی گسترش

 ترکیب 9از بیش  است. داده گسترش مهندسی را و
ین ا که ازمولیبدن گزارش شده است از عنصر  ياکسید

 اکسیدديتوان به دو ترکیب بسیار مهم میمیان، 

                                                             
:نویسنده مسئول adelifard@du.ac.ir  

  
1 Transition metals 
2 Molybdenum dioxide 
3 Monoclinic 
4  Molybdenum trioxide 
5 Orthorhombic 
6 Hexagonal 

 اکسیدو تري 3تک میلیبا ساختار  )2MoO( 2مولیبدنیوم
هاي متفاوت بلوري شامل: فازبا  MoO)3( 4مولیبدنیوم
و  )ߚ-3MoO (تک میلی، α)-3MoO( ٥راستگوشه

ترتیب به لحاظ باشد که بهمی 3MoO-(h( 6گوشیشش
تند پایدار هسپایدار و نیمهترمودینامیکی پایدار، شبه

بودن خواص فیزیکی  دلیل داراهب 3MoO .اشاره نمود
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ضریب  ،]n ]1فردي از قبیل رسانش نوع همنحصر ب
انرژي گاف و نیز  ]cm410 ]2-1جذب نور از مرتبه 

، ]Ve 34/3 ]3تا eV 14/3 نواري مستقیم در گستره
 ،از قبیل الکتروکرومیکیی هاقابلیت کاربرد در زمینه

 هايک، کاتالیست، حسگرهاي گاز و سلولفوتوکرومی

. از طرفی ترکیبات سولفیدي ]4،5 [خورشیدي را دارد
فلزات انتقالی نیز امروزه مورد توجه فراوانی قرار 

 ١یبدنیوممولسولفید دي توان بهاند. در این بین میگرفته
آن دارا بودن ساختاري  ۀاشاره نمود که بارزترین مشخص

T)-( 2گوشیداراي فازهاي سه  2MoSدو بعدي است. 

2MoS2(گوشی ، ششMoS-H( 3و لوزي رخ )-R

2MoS( ارساختگرمادهی  ر اثربسهولت هبکه باشد می 
است، پایدارتر  گوشی که حالتیلوزي رخ به شش

از هر دو نوع رسانا نیم. این ]6،7[شود می تجزیه
برخودار بوده و داراي انرژي گاف p و  nرسانش نوع 

. فقدان ]8[ باشدمی eV 8/1 نواري مستقیم در حدود
انرژي گاف نواري گرافن با خواص فیزیکی 

 هايفرد سبب شده است که محققان زمینههمنحصرب
 يکه ساختار 2MoSتحقیقاتی را در راستاي جایگزینی 

از انرژي گاف نواري و دي مشابه گرافن دارد دو بع
  برخوردار است را در صنایع الکترونیک فراهم نمایند

 هریک از مطلوبخصوصیات فیزیکی  دلیلهب]. 9 [
، در این تحقیق ابتدا 2MoSو  3MoOرساناهاي نیم
 دودر  MoO/2MoS 3رساناي ترکیبیهاي نازك نیملایه

 نشانیروش لایهمختلف با استفاده از  زیرلایه دماي
رآیند ف یرشدند. سپس تأثاسپري پایرولیزیز تهیه 

سولفوردهی در حضور گازهاي آرگون و هیدروژن بر 
روي خواص ساختاري، اپتیکی، الکتریکی و 
ترموالکتریکی آنها مورد مطالعه قرار گرفت که در ادامه 

ل حاص پس از ارائه جزئیات مراحل آزمایشگاهی، نتایج

                                                             
1  Molybdenum disulfide 
2  Trigonal 

 هايهاي صورت گرفته بر روي نمونهیابیاز مشخصه
  مورد مطالعه مورد بررسی و بحث قرار گرفته است.

  کارهاي آزمایشگاهی
را  تحقیقطور کلی کارهاي صورت گرفته در این به   

محلول  ۀالف) تهی( بخش تقسیم کرد: 3توان به می
و سپس  3MoO/2MoS رساناهاينیممربوط به سنتز 

نشانی با استفاده از دستگاه اسپري لایهفرآیند  انجام
ز هاي سنتسولفوردهی نمونهفرآیند  ب)، (پایرولیزیز

ج) ، و (شده در حضور گازهاي آرگون و هیدروژن
ساختاري، اپتیکی،  هايیابیمشخصهگیري و اندازه

   .هاالکتریکی و ترموالکتریکی نمونه

  نشانی محلول لایه ۀتهی
آمونیاك و محلول اولیه  ml 50براي این منظور ابتدا    

شده شامل آمونیوم هپتا مولیبدات  آب دوبار یونیزه
)O2.4H24O7Mo6)4((NH عنوان چشمه مولیبدن با به

 SC)4H2(Nو تیوره  mol/lit 01/0ثابت  غلظت
عنوان چشمه گوگرد با نسبت مولی گوگرد به به

منظور همچنین به شد.تهیه  50برابر با  (S:Mo) مولیبدن
ثیر عامل احیاءکننده شیمیایی هیدرازین بر أبررسی ت

هاي نازك مورد مطالعه، روي خواص فیزیکی لایه
میلی لیتر  3نشانی دیگري نیز با اضافه کردن محلول لایه

هیدرازین به محلول اولیه مشابه محلول اولیه ذکر شده 
  در فوق فراهم گردید.

رآیند ف سپري پایرولیزیز ونشانی امعرفی روش لایه
  MoO/2MoS 3ترکیبیهاي نازك لایه تهیۀ

، یک روش ساده و متداول روش اسپري پایرولیزیز   
هاي نازك و ضخیم و برخی از ترکیبات لایه براي تهیۀ

ی ناطیسغها، مواد مرساناها، عایقتایی نیمدوتایی و سه
همانگونه که در نشانی و ابررساناها است. دستگاه لایه

3 Rhombohedral  
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، 1شامل یک نازل اسپرينشان داده شده است  1شکل
و یک  4، گاز حامل3، مخزن محلول اسپري2داغ ۀصفح

فن در بالاي دستگاه براي خروج گازهاي ایجاد شده 
 طور کلی درباشد. بهنشانی میدرون محفظه حین لایه

این روش، یک محلول شیمیایی با ترکیب معدنی یا 
) داغ (بستر شده و بر روي یک زیرلایۀ لزي تهیهف-آلی

شود و در نتیجه با انجام یک واکنش شیمیایی اسپري می
نازك از مواد ترکیبی تشکیل لایه، یک لایۀدر سطح زیر

ز ا ش اسپري پایرولیزیز عوامل متعدديشود. در رومی
قبیل دماي زیرلایه، ترکیب محلول اولیه (غلظت 

ها)، مادهیشمحلول، حجم محلول و نسبت مولی پ
آهنگ شارش محلول و غیره بر روي خواص الکتریکی، 

ثر ها مؤاپتیکی، ساختاري و همچنین یکنواختی لایه
عه مورد مطال هاي نازك ترکیبیلایه ۀبراي تهیهستند. 

هاي اشاره )، پس از تهیه محلولMS(با نام اختصاري 
هاي نازکی در دماهاي شده در بخش قبل، لایه

(نمونه  C o 400) وMS-300(نمونه  Co 300نشانی لایه
MS-400نازك دیگري نیز با ) تهیه شدند. همچنین لایۀ

یدرازین در استفاده از محلول آماده شده با افزودنی ه
) تهیه گردید MSH-400(نمونه  Co 400 دماي زیرلایه

  نشانی آنها آورده شده است. شرایط لایه 1جدول که در

هاي سنتز شده در حضور یند سولفوردهی نمونهآفر
  گازهاي آرگون و هیدروژن 

فرآیند  اي ازوارهطرحترتیب هالف و ب ب2شکل   
استفاده شده در آزمایشگاه  و کورة هانمونه سولفوردهی

 دهد.تحقیقاتی نانوفیزیک دانشگاه دامغان را نشان می
 سولفوردهی بر خواصفرآیند  ثیرمنظور بررسی تأبه

هاي نازك تهیه شده در بخش قبل فیزیکی، لایه
در حضور گازهاي  Co400دقیقه در دماي  60مدتبه

آرگون و هیدروژن قرار گرفتند. قبل از روشن کردن 

                                                             
1 Spray Nozzle 
2 Hot Plate 

منظور زدودن محیط اکسیدي داخل کوره، گاز کوره، به
 وارد لولۀ ml/min 30دقیقه با آهنگ  10مدت آرگون به

کوره و ها در قسمت میانی سپس، لایه کوارتز شد.
مقداري پودر گوگرد جهت تولید بخار آن در قسمت 

  ورودي کوره قرار داده شدند. 

  
نمایی از دستگاه اسپري پایرولیزیز و  :طرحواره و ب :الف .1لشک

  .هاي مختلف آنقسمت

نشانی شرایط تهیه محلول و پارامترهاي لایه .1جدول
 . MS-300 ،MS-400 ،MSH-400هاينمونه

  زیرلایهدماي   نمونه
)Co(  

آهنگ اسپري 
)cc/min(  

 ارتفاع نازل

(cm)  
MS-300 300 10  32 

MS-400  400  10  32  
MSH-400  400  10  32  

 
  

3Spray Solution  
4 Carrier Gas 
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تصویر  :سولفوردهی و بفرآیند  اي ازطرحواره :الف .2شکل
  .استفاده شده در آزمایشگاه نانوفیزیک دانشگاه دامغان ةکور

ترتیب روي هاي ورودي و میانی کوره بهدماي قسمت
Co 150 و Co 400 .ها در سپس لایه تنظیم گردیدند

قسمت میانی کوره و مقداري پودر گوگرد جهت تولید 
بخار آن در قسمت ورودي کوره قرار داده شدند. دماي 

 Co150ترتیب روي هاي ورودي و میانی کوره بهقسمت
زمان با روشن کردن کوره، تنظیم گردیدند. هم Co400 و

کوارتز  وارد لولۀ ml/min 25گاز هیدروژن با آهنگ 
شد. با رسیدن دماي کوره به دماهاي مورد نظر، آهنگ 

کاهش یافت و این شرایط  ml/min 15گاز آرگون به 
مدت یک ساعت پایدار بود. سپس کوره خاموش و به

 30اما جریان گاز آرگون تا  گاز هیدروژن قطع شد،
ها دیگر براي جلوگیري از اکسید شدن نمونه یقۀدق

سولفوردهی فرآیند  هاي بعد ازبرقرار بود. نمونه
 SMSH-400و  SMS-300 ،SMS-400صورت هب

  گذاري شدند.نام

  
  

                                                             
1 Field Emission Scanning Electron Microscope 
2 Seebeck effect 

  و مبانی نظري یابیهاي مشخصهروش
اه ها با استفاده از دستگیابی ساختاري نمونهمشخصه   

با طول  αK-Cu طیفیپراش پرتو ایکس وابسته به خط 
 θ2= 10°-60°اي زوایه ةآنگستروم در گستر 54/1موج 

تصاویر مربوط به خواص سطحی  صورت گرفت.
هاي مورد مطالعه با استفاده از میکروسکوپ نمونه

مدل  (FESEM) 1الکترونی روبشی گسیل میدانی
HITACHI S-4160 .تعیین میزان عبور  تهیه شدند

مدل  UV-VISها با استفاده از طیف نگار اپتیکی لایه
4802 UNICO 1100- 300 طول موجی در محدودة 
 ور، ضریب جذببا آگاهی از میزان عب نانومتر انجام شد.

  زیر تعیین گردید:. با استفاده از رابطۀ
1  α = (1/d) ln (T)                                           

ها ضخامت لایه ةانداز dکه در این رابطه کمیت 
ر ضریب جذب و ادیگیري از مقباشد. با بهرهمی

)، مقادیر انرژي گاف 2ۀقانون تاوك (رابط گیريکارهب
یابی بخش خطی منحنی ها با بروننواري مستقیم لایه

2(αhν) حسب برhν 10 [یدندمحاسبه گرد[:  

2 )gE –= A (hν  2(αhν)  

مطالعه با هاي نازك مورد خواص ترموالکتریک لایه
 با توجه به تعریف،دند. یتعیین گرد 2آزمایش اثر سیبک

عبارتست از ظاهر شدن یک  "ترموالکتریک ةپدید"
در اثر اعمال یک  (ΔV)اختلاف پتانسیل الکتریکی 

بین دو  2T-1(ΔT=T(شیب گرمایی با اختلاف دماي 
القایی  emf، که قدرت میدان Lطول انتهاي یک ماده به

   شود:) شناخته می3مطابق رابطه( (S) ٣با ضریب سیبک

3                                              VS
T






 

د هاي موربراي اندازه گیري خواص ترموالکتریک نمونه
گیري ضریب سیبک، روش استاندارد اندازهمطالعه، به

3Seebeck coefficient 
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نازك با یک گرماده الکتریکی  ۀیک طرف نمونه لای
دیگر نمونه  فوات داغ شد و طر 300اي با توان صفحه

سرد)  ۀیعنوان ناحنیز توسط یک مبرد ترموالکتریکی (به
در دماي ثابت، سرد نگه داشته شد. براي انجام آزمایش، 

اشتن طرف سرد، طرف دیگر نمونه با ثابت نگه د
گرماده الکتریکی داغ شده و دو  ۀوسیلتدریج بهبه

سرد و داغ نمونه نصب شده  دماسنج که در هر دو طرف
زمان گیري شده و همبود، دماي طرف داغ و سرد اندازه

نسیل حاصل بین دو ناحیه توسط نیز اختلاف پتا
 ش، ولتاژگیري شد. بر اساس این آزمایاندازه رمتولت

 حسب اختلاف دما رسم شدترموالکتریک ثبت شده بر
ه یشیب نمودارها ضریب سیبک براي هر لا ۀو با محاسب

این روش با رسم نمودار این، بهبرمحاسبه شد. علاوه
تغییرات دمایی ضریب سیبک علامت و نوع حامل 

الف و ب نمایی از 3شکل شود.اکثریت نیز تعیین می
  .دهداین سامانه و آزمایش انجام شده را نشان می

هاي الکتریکی صورت گرفته یابیمنظور مشخصهبه 
ها و نیز نوع حامل شامل تعیین میزان تراکم و

تدا هاي سولفوریزه، ابگیري مقاومت الکتریکی لایهاندازه
هاي هاي سنتز شده در بخش قبل به اندازهنمونه

برش داده شدند.  cm 1 ×cm1کوچکتر در ابعاد حدود
کمک چسب نقره به سپس چهار رشته سیم مسی به

ها متصل شدند و سپس این چهار گوشه این نمونه
اي شامل یک منبع تغذیه، آمپرسنج ر مدار سادهها دنمونه

و ولت سنج قرار داده شدند. با اعمال جریان به دو سر 
نمونه و ملاحظه اختلاف پتانسیل دو سر مقابل آن و با 

هاي مشابه در گیري براي حالتتکرار این اندازه
هاي نمونه، در نهایت چهار سري داده مربوط به گوشه

گیري پتانسیل ثبت شد. سپس با بهرهجریان و اختلاف 
  :]11 [ها محاسبه گردیدمقاومت سطحی لایه 4ۀاز رابط

4                                     4

14 (2)
i

s
i i

VR
Ln I





     

                                                             
1 Van der pauw  

  
هاي دمایی و میدان گرادیانفرآیند  اي ازوارهطرح :الف. 3شکل

میمه (تصویر ض تصویري از آزمایش اثر سیبک :و ب الکتریکی
ها روي سطح لایه نازك قرارگیري پروپ ةنماي نزدیکتري از نحو

  .دهد)نشان می

و با  4ۀها نیز با استفاده از رابطلایه ةمقدار مقاومت ویژ
  :]11 [دست آمدهمعلوم بودن ضخامت نمونه ب

5 sR d   
ها از روش دست آوردن نوع و تراکم حاملهبراي ب

اي نمونه که از اتصالات در نقاط گوشه ]21 [1وندرپاو
اي از وارهطرح 4شود، استفاده شد. شکلبهره گرفته می

در این روش، نمونه در یک  .دهداین سامانه را نشان می
 سطح زیرلایه است میدان مغناطیسی ثابت که عمود بر

در حضور میدان مغناطیسی، با اعمال  شود. قرار داده می
به دو سر نمونه در راستاي قطر نمونه، از دو سر جریان 

هاي قطري دیگر مقدار و علامت ولتاژ هال پایانه
آید. با معلوم بودن شدت میدان مغناطیسی دست میهب
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)B(  و جریان الکتریکی)I( توان نوع قطبش بین می
گیري و با جایگزینی ها و مقدار ولتاژ هال را اندازهپایانه

دست ههاي اکثریت نمونه را بحامل تراکم 6ۀدر رابط
  آورد:

6                                        
H

e qdV
IBN   

  
  .اي از آزمایش اثر هالوارهطرح .4شکل

هاي نازك مورد مطالعه با استفاده از ضخامت لایه
تعیین شدند.  1گیري سطحی سورترونیکدستگاه اندازه

 ینشاندستگاه در هر مرحله لایهبراي استفاده از این 
یکی  ،سولفوردهیفرآیند  روش اسپري پایرولیزیز وبه

ها (شیشه) قبل از قرارگیري بر روي صفحه از زیرلایه
داغ در دستگاه اسپري ابتدا حدود یک چهارم سطح آن 

س . بنابراین پشدنازك آلومینیم ماسک گذاري  ۀبا ورق
نازك  ۀن ورقبا برداشتن ای سولفوردهیاز عملیات 

نشانی شده و زیرلایه با سطح نمونه شامل قسمت لایه
). الف5یک پله تیز در سطح مشترك آنهاست (شکل

روش فوق و تنظیم ها بهپس از آماده سازي نمونه
دستگاه سورترونیک، با قرار دادن پروب بر روي 

گیري، زیرلایه در نزدیکی پله و تنظیمات سیستم اندازه
ت تماسی از سطح زیرلایه شروع صورنوك پروب به

به حرکت کرده و در پله تیز که مرز بین زیرلایه و لایه 
گیري و سپس بر روي است اختلاف ارتفاع را اندازه

کند. با استفاده از نرم افزار سطح لایه حرکت می
                                                             

1Surtronic surface measuring instrumen 

گیري سطحی هاي حاصل از این اندازهداده دستگاه،
توان با استفاده از پروفایل نمودار شود که میآنالیز می

تعیین نمود.  nm20مربوطه، ضخامت لایه را با دقت 
گیري سطحی سورترونیک دستگاه اندازه (ب) 5شکل

هاي مربوط به داده دهد.را نشان می دامغاندر دانشگاه 
آورده  2در جدولنیز  گیري با این روشضخامت اندازه

    شده است.

  
 :ب گیري ضخامت وآماده شده براي اندازه ۀلای :الف .5شکل

  کار گرفته شده در آزمایشگاه.هتصویري از دستگاه ب

  بحث و نتیجه گیري 
  مطالعه خواص ساختاري

الف، ب و ج الگوهاي پراش پرتو ایکس 6هاي شکل   
(XRD) قبل و  مورد مطالعههاي نازك مربوط به لایه

دهند. بعد از عملیات سولفوردهی را نشان می
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  MoO/2MoS 3هاي نازكمربوط به لایه XRDالگوهاي  .6شکل

  .قبل و بعد از عملیات سولفوردهی

 مربوط به XRDنتایج حاصل از تحلیل الگوهاي 
 هاي مورد مطالعه قبل از عملیات سولفوردهینمونه

، MSH-400)و  MS-300 ،MS-400هاي (نمونه
 3MoOحاکی از تشکیل ساختاري با دو فاز راستگوشه 

-075شماره  JCPDS(مطابق با کارت استاندارد 

(مطابق با کارت  2MoSگوشی ) و نیز فاز شش0912
 باشد.) می 0072-14شمارهبا  JCPDSاستاندارد 

، Co 400به  300افزایش دماي زیرلایه از  با همچنین
هاي بلوري در قله 2MoSو  3MoO براي هر دو فاز

که با  MHS-400نمونه از طرفی . شدملاحظه افزایشی 
اضافه شدن عامل احیاء شیمیایی هیدرازین در محلول 

نشانی شده لایه Co400 پایه اسپري و در دماي زیر لایه
است، الگوي پراش تقریباً متفاوتی را با دو نمونه قبل 

طوریکه ساختار این نمونه حاکی از هدهد بنشان می
سولفوردهی پس از  باشد.می 2MoSتشکیل تک فاز 

هاي (نمونه هااین نمونه پراش پرتو ایکسالگوهاي 
SMS-300 ،SMS-400  و (SMSH-400 از حاکی

گیري ترجیحی با سمت 2MoS گیري تک فازشکل
با شماره  JCPDS) (مطابق با کارت استاندارد 110(

 در شدت افزایشی باشد. از طرفی) می14-0072

در  2MoS بلوري صفحات راستاهاي به هاي مربوطقله
هاي مربوط به فاز ها رخ داده است و قلهاین نمونه

  از بین رفته است. اکسیدي

میکروسکوپ از  شناسی با استفادهریخت ۀمطالع
  )FESEM(گسیل میدانی الکترونی روبشی

و نمونۀ  MS-300 ۀتصاویر سطح نمون ۀاز مقایس   
در ترتیب هب) که SMS-300 سولفوریزه آن (نمونۀ

شود نشان داده شده است، ملاحظه می بالف و  7شکل
سولفوردهی نتوانسته است تغییر محسوسی فرآیند  که

عدم را در سطح نمونه سولفوریزه شده ایجاد نماید و 
یکنواختی در برخی نقاط سطح لایه بیشتر از این که 

رآیند ف ثیرأسولفوردهی باشد، تحت تفرآیند  ثر ازأمت
 MS400 ۀبراي نمون از طرفی، باشد.نشانی میلایه

گونه وضوح سطح نامسطح جزیرهکه به ج7شکل
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یري گسولفوردهی سبب شکلفرآیند  شود،ملاحظه می
 تر همراه با کاهشساختار سطحی با پوشش یکنواخت

. از طرفی )د7اي شده است (شکلهاي جزیرهپراکندگی
) سطحی ح7(شکل MSH-400تصویر سطحی نمونه 

هایی با ابعاد و اشکال مختلف را در پوشیده شده از دانه
هی از سولفورد بعدهمگن نمونه  قیاس با سطح تقریباً

  دهد. ) نشان میو7آن (شکل

  
-SMSو  MS-300الف و ب ها نمونهFESEM تصاویر  .7شکل

 هاينمونه ح و و ،SMS-400و  MS-400 هاينمونه، ج و د 300
MSH-400 و .SMSH-400  

  اپتیکی  خواص مطالعه
هاي عبور الف، ب و ج مقایسه منحنی8هايشکل   

 مورد مطالعه را قبل و بعد از هاي نازكمربوط به لایه
دهد. همانگونه که ملاحظه سولفوردهی نشان میفرآیند 

 سمتهاي سولفوریزه بهجذبی در نمونه شود لبۀمی
پیدا کرده است و کاهشی  انتقالهاي بزرگتر موجطول
ها رخ داده است. این نمونهنور در در میزان عبور نیز 

آن  ربسولفوردهی علاوهفرآیند  قابل ذکر است پس از
ها ملاحظه شد که افزایشی در ضخامت نمونه

 سمت مشکیاي بهنیز از قهوه ها)، رنگ نمونه2(جدول
ایی را در کاهش سزهنقش ب متمایل شد و این عوامل

  اند. میزان عبور داشته

  
قبل و بعد  MoO/2MoS 3هاي نازكعبور لایه هايمنحنی .8شکل

  .سولفوردهیفرآیند  از

هاي ضریب منحنی ۀالف، ب و ج مقایس9هايشکل
را قبل  MoO/2MoS 3هاي نازكجذب مربوط به لایه

. همه دهندسولفوردهی نشان میفرآیند  و بعد از
برخوردار  cm 410-1 ها از ضریب جذبی در حدودنمونه

همچنین نتایج حاکی از افزایش میزان ضریب . باشندمی
ول ط ةهاي سولفوریزه شده در تمامی گسترجذب نمونه

   باشد. هاي مرئی و فروسرخ میموج

www.SID.ir


www.SID.ir

Arc
hive

 of
 S

ID

   53                                               1396مستانز، 15، شمارة7ي، دورةاذرهبسهاي مجلۀ پژوهش سیستم   

  
 MoO/2MoS 3هاي نازكضریب جذب لایه هايمنحنی .9شکل

  .سولفوردهیفرآیند  از قبل و بعد

 hν برحسب )2hν)αنمودار  الف، ب و ج10هايشکل

ي برامستقیم جهت تعیین مقادیر انرژي گاف نواري 
ی سولفوردهفرآیند  هاي مورد مطالعه قبل و بعد ازنمونه

قابل ذکر است که وجود گاف نواري دهند. نشان می
 هاییهاي مورد مطالعه با ضخامتمستقیم براي نمونه

 هصورت گرفت علاوه بر ارزیابی ،نانومتر 500در حدود 
هاي بالا براي برازش خطی در انرژيامکان  در راستاي

گزارشات در توافق با  ،) (hνحسببر )2hν)αنمودار 

با ضخامت یک  2MoSنازك  هايلایه برايارائه شده 
 و eV 79/1ترتیب با گاف نواري مستقیمهمیکرومتر (ب

eV 78/1( ]132  نازكلایۀنیز و  ]14وMoS  با ضخامت
[ باشدمی eV 08/1نانومتر و گاف نواري مستقیم  540

15 .[  

  
 MoO/2MoS 3هاي نازكمنحنی گاف نواري مستقیم لایه .10شکل

  .سولفوردهیفرآیند  قبل و بعد از
سولفوردهی فرآیند  تایج حاصل ازن 10مطابق شکل

حاکی از کاهش چشمگیري در مقادیر انرژي گاف 
دلیل تغییر در ساختار بلوري و تک فاز تشکیل نواري به
نشان  10شکلباشد. در واقع نگاهی اجمالی بهشده می
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هاي سولفوریزه نشده که از دهد که در تمام نمونهمی
 MoO/2MoS 3ساختار بلوري با فاز ترکیبی

 4/2گاف نواري در محدوده برخوردارند، مقادیر انرژي 
سولفوردهی آنها یند فرآ باشد که بعد ازمی eV 6/2تا 

، 2MoSدلیل تغییر ساختار بلوري و تشکیل تک فاز هب
چشمگیري را (در مقادیر گاف نواري آنها نیز کاهش 

ند که در توافق با نشان داد)، eV 65/1 تا 55/1 محدودة
  ]. 17و16 [باشدگزارشات قبلی براي این لایه نازك می

  خواص الکتریکی ۀمطالع
گیري و محاسبات مربوط به اندازهنتایج مربوط به    

هاي تعیین مقاومت ویژه و تراکم حاملی نمونه
آورد شده است. با توجه  2سولفوریزه شده در جدول

توان دریافت که با افزایش دماي زیرلایه به این نتایج می
 سولفوردهی آنها:فرآیند  همراه با Co 400به  300از 

براي  cm1410×50/5-٣از حدود  هاحفرهابتدا تراکم 
در نمونه  cm 1510× 82/2-٣به مقدار  SMS-300نمونه 
400-SMS  ٣افزایش و سپس به مقدار-cm1410×67/1 

کاهش یافته است. جایگزینی  SMSH-400در نمونه 
جاي اکسیژن ممکن است سبب ایجاد عنصر گوگرد به

ها حامل بار اضافی شده باشد و بنابراین تراکم حفره
کاهش  SMSH-400افزایش یافته است. براي نمونه 

زمان ثر از حضور همأها ممکن است متدر تراکم حامل
ن و سولفور در نمونه و ایجاد عامل احیاء هیدرازی

نظمی ممکن باشد. این بی 2MoSنظمی در شبکه بی
است منجر به پراکندگی حاملی گردد که در پی آن 

ت ویژه را افزایش ها را کاهش و مقاومتحرك حامل
هاي آزمایشگاهی دهد، که این امر در توافق با داده

باشد. لازم به ذکر می 2هاي مورد مطالعه در جدولنمونه
دست آمده از آزمایش اثر ههاي باست که مطابق داده

    هستند. pها داراي رسانش نوع هال، تمامی نمونه

ویژه و مقاومت ،)~cm1410×50/0±-٣( مقادیر تراکم حاملی .2جدول
   2MoS هاي نازكلایه) ~± nm 20(ضخامت 

  ضخامت  نمونه
)nm(  

مقاومت ویژه 
)cm.Ω(  

  تراکم حاملی 
)3-cm(  

SMS-300 385  33/62  1410×50/5  

SMS-400 440  5/82  1510×82/2   

SMSH-400 475  1/94 1410×67/1   

  
 خواص ترموالکتریکی  ۀمطالع

سولفوریزه  نازك يهایهلا یکیالکترترمو خواص    
روند  .با انجام آزمایش اثر سیبک صورت پذیرفتشده 

ن با ثابت نگه داشتانجام آزمایش بدین صورت بود که 
رماده گ ۀوسیلتدریج بهطرف سرد، طرف دیگر نمونه به

ي گیرشده و دماي طرف داغ و سرد اندازهالکتریکی داغ 
شده و همزمان نیز اختلاف پتانسیل حاصل بین دو 

ریک ولتاژ ترموالکت وگیري اندازه رناحیه توسط ولت مت
 همانگونه که .حسب اختلاف دما رسم شدثبت شده بر

شود، با افزایش اختلاف دماي ملاحظه می 11در شکل
با گام دمایی  کلوین 200کلوین تا  10از حدود اعمالی 

تلاف عبارتی اخترموالکتریک و یا به مشخصه، کلوین 5
پتانسیل ناشی از گرادیان دمایی روندي افزایشی را بویژه 

 .نشان دادها در تمامی نمونهدر اختلاف دماهاي بالا 
روند افزایش  SMS-300نمونه چنانچه پیداست، در 

خاصیت ترموالکتریکی با شیب تندتري در مقایسه با دو 
 دتواندیگر صورت گرفته است که این امر می ۀنمون

با  3ۀمطابق رابط باشد. آن تردلیل مقاومت ویژه پایینهب
هاي مربوط به هدضریب سیبک براي دامحاسبه 

، نمودار تغییرات ضریب سیبک هر یک از آنها 11نمودار
 رسم گردید. 12مطابق شکلحسب دماي اعمالی بر

تغییرات ضریب شود روند همانگونه که ملاحظه می
غیر خطی است و در  سیبک در دماهاي پایین تقریباً

کلوین رفتاري خطی را نشان  330دمایی بالاتر از  ۀناحی
دهد. رفتار غیرخطی در دماهاي پایین به می
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ت فونون نسب-فونون و فونون-هاي الکترونکنشبرهم
 12شکلهاي با توجه به داده .]18 [داده شده است

ر دماي دضریب سیبک در این تحقیق مقدار بیشترین 
-SMSبراي نمونه  μV/K  30در حدودکلوین،  500

   دست آمد.هب 300
  

   
منحنی ترموالکتریک برحسب اختلاف دماي اعمالی براي  .11شکل

  .سولفوریزه شدههاي نازك لایه
  

  
 هاي نازكحسب دما براي لایه. منحنی ضریب سیبک بر12شکل

  .سولفوریزه شده

  گیرينتیجه
فرآیند  ثیر دماي زیرلایه وأدر این تحقیق ت   

سولفوردهی در حضور گازهاي آرگون و هیدروژن بر 
 یدکسايترترکیبی  هاي نازكلایه فیزیکیخواص روي 

سولفید مولیبدنیوم تهیه شده با روش دي-یبدنیوممول
اسپري پایرولیزیز مورد مطالعه قرار گرفت. نتایج حاصل 

هاي مورد مربوط به نمونه XRDاز تحلیل الگوهاي 

قبل از عملیات سولفوردهی حاکی از تشکیل  ۀمطالع
و نیز فاز  3MoOساختاري با دو فاز راستگوشه 

سولفوردهی در فرآیند  بود. پس از 2MoSگوشی شش
هاي قله افزایشی در شدت 2Ar/Hحضور گازهاي 

ظاهر شد  2MoS بلوري صفحات راستاهاي به مربوط
خواص اپتیکی  هاي مربوط به فاز از بین رفت.و قله
فرآیند  پس ازهاي مورد مطالعه نشان داد که نمونه

مرئی کاهش  ۀها در ناحیمیزان عبور نمونهسولفوردهی 
اي را و میزان ضریب جذب آنها افزایش قابل ملاحظه

غییر دلیل تهسولفوردهی بفرآیند  دارند. از طرفی بعد از
، انرژي گاف 2MoSساختار بلوري و تشکیل تک فاز 

نواري کاهش چشمگیري از مقدار متوسطی در حدود 
eV 60/2 به مقدار eV 55/1  نشان دادند. بررسی را

دهنده نشان 2MoSهاي نازك یکی لایهالکترخواص 
 pو نیز نوع رسانش  cm 1410-3تراکم حامل از مرتبه 

د یکی نیز با توجه به رونالکترخواص ترمو ۀبود. مطالع
در  pید نوع رسانش ؤضریب سیبک ممثبت تغییرات 

  بود. آنها
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Abstract 

In this research the effect of substrate temperature and also annealing treatment at sulfur 

atmosphere on structural, surface morphological, optical, electrical and thermoelectrical 

properties of molybdenum trioxide/molybdenum disulfide (MoS2/MoO3) compound thin films 

were studied. The XRD patterns analysis indicated the formation of crystallite structure with 

two MoO3 orthorhombic and MoS2 hexagonal phases. After sulfurization process, the peaks of 

oxide phase disappeared and MoS2 single phase structure formed. FESEM images indicated 

surfaces that was coated uniformly with spherical shaped particles. All samples had an 

absorption coefficient about 104 cm-1 and their band gap energy after sulfurization significantly 

reduces in average from 2.5 to 1.65 eV. Hall effect data showed that MoS2 thin films had a hole 

conduction type (in agreement to trend of variation of Seebeck coefficient) and also hole density 

in order of 1015 cm-3.  

Keywords: Molybdenum trioxide; Molybdenum disulfide; Spray pyrolysis; Thin film; 

Structural properties, Optical properties; Electrical properties; 
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