
2 次元原子層シートの大規模集積化合成と合成機構解明[1,2] 

原子オーダーの厚みから構成される２次元原子シート材料が注目されてい

ます。２０１０年にノーベル物理学賞の対象となったグラフェンは、炭素からでき

た最も有名な原子シートとして知られています。このグラフェンと類似の構造を持

ち、炭素以外の原子で構成された原子シートが続々と発見されています。 

特に、モリブデン（Ｍｏ）やタングステン（Ｗ）などの遷移金属と硫黄（Ｓ）

などのカルコゲン原子から構成される遷移金属ダイカルコゲナイド（ＴＭＤ）と呼

ばれる原子シートは、グラフェンにはない半導体特性を示すことから、半導体エレ

クトロニクス分野で非常に期待されています。さらに超伝導や室温安定励起子、バ

レー偏極などの物理現象が発現することも分かっており、従来の電荷のみを用いる

半導体デバイスとは異なる電荷、スピン、バレーを活用した新たなデバイス開発の

観点からも大きな可能性を持つ材料として研究が活発に進められています。 

しかしこれらＴＭＤの特異な物性は主に、３次元結晶から小片を粘着テー

プで剥がした微小結晶で観測されたものであり、この特性を実用デバイスに活用す

るためには、大面積、高品質の単結晶合成手法の確立が必須といえます。また単結

晶合成技術において、大面積化、高品質化、集積化、結晶方位制御、欠陥密度制御、

層数制御などいまだに多くの問題が残されているのが現状であり、課題解決に向け

ＴＭＤ原子シートの成長機構を解明することが、最優先課題の１つとされています。 

ＴＭＤの合成機構に関して、原料が気相から基板に供給され基板表面で原

子オーダーのシートが成長することは知られていました。しかし、どのような組成

の原料（前駆体）がどのように基板に供給され、その後どのような過程を経て原子

層シートの成長に至るかに関して全く明らかにされていませんでした。そこで、本

研究グループはこれらの結晶成長初期過程を解明するため、まず結晶成長が開始す

る核発生サイトを制御する手法を開発しました。あらかじめ基板上にナノメートル

オーダーの金（Ａｕ）ドットを配置してＴＭＤの一種である二硫化タングステン（Ｗ

Ｓ２）の合成を行いました。その結果、Ａｕドットから選択的に単層単結晶のＷＳ

２を成長させることに成功しました（図２）。 

次にこの手法を活用して合成機構の解明に取り組みました。まず、前駆体

が基板上を拡散する距離を実測するため、Ａｕドットの周囲にあらかじめ拡散を防

止する構造を基板上に作り込み、拡散防止構造と結晶サイズの関係を詳細に解析し

ました（図３）。その結果、ＷＳ２の結晶成長に使われる成長前駆体は、基板上を

７５０マイクロメートル（ｕｍ）以上も拡散した後、核となるＡｕドットに捕捉さ

れ成長を開始することが明らかとなりました。この拡散長は、一般的な半導体材料

であるシリコンや化合物半導体と比べ、約１００倍以上長い値です。従来の半導体

では原子、分子レベルでの前駆体拡散機構が一般的なモデルであったのに対し、今



回明らかになった１００倍以上長い拡散長は、従来のモデルでは説明できない新た

な成長機構の存在を意味しています。 

次に、成長状態をその場で観察できる合成装置を独自に開発し、ＷＳ２の

結晶成長のその場観察を行った結果、Ａｕドットに取り込まれた前駆体が一度円形

の液だまり状態を取り、液だまりが一定サイズ以上に増加した後、三角形の単結晶

原子層シート構造の成長が開始する一連の成長推移を明らかにしました（図４）。

ＴＭＤの成長状態をその場観察した成果は本研究が初めてです[2]。 

この特異な成長過程と前述の長距離前駆体拡散を考慮すると、前駆体自体

がナノスケールの液体状態を取り、液滴として基板上を拡散することで、従来の半

導体に見られる原子、分子状拡散より格段に長い距離の拡散が実現できたと考えら

れます。このような、液滴前駆体による一連の結晶成長機構を基に合成条件を最適

化した結果、センチメートルオーダーの実用スケール基板上に３万５千個以上の単

層単結晶ＴＭＤを均一に高度集積化合成することに成功しました（図５）。 

本研究は、従来粘着テープで剥離した小片を用いた原理実証実験にとどま

っていたＴＭＤ研究に対し、単層単結晶ＴＭＤを任意の場所に大規模集積化合成を

可能とした画期的な成果です。今後フレキシブルセンサーや高性能なフレキシブル

トランジスターなどさまざまな超高性能なフレキシブル光、電子デバイスへの実用

化が期待されます。また、本手法を活用することで、今後単結晶サイズの飛躍的な

増大や構造欠陥導入機構の解明、結晶方位制御などへの貢献も見込まれます。 
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図１ 

約３万５千個の単層単結晶ＷＳ２が集積化合成された基板写真（左）と単層単結晶Ｗ

Ｓ２の構造模式図（右）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図２ 

Ａｕドットを用いた結晶成長に関する核発生サイト制御手法の模式図（左）と実際に

Ａｕドットから合成された単層単結晶ＷＳ２の光学像（右）。 

 

 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図３ 拡散防止構造を利用した基板上での前駆体拡散距離（Ｌｄ）の計測 

（ａ）拡散防止構造長（ＬＢＷ）とＬｄ、および成長に使われる前駆体数（Γｅｆｆ）

の関係図。（ｂ）予想される単結晶ＷＳ２サイズ（ＬＷＳ２）とＬＢＷの相関曲線（ＬＷ

Ｓ２の飽和が開始するＬＢＷの半分がＬｄに対応）。（ｃ）実際に合成した後の拡散防止

構造付基板の様子。拡大図は典型的な１つの拡散防止構造内に合成されたＷＳ２の様子。

（ｄ－ｇ）同一基板上の異なる場所（（ａ）のＰ１－Ｐ４）で計測したＬとＬＢＷの関

係。破線がＬｄ＝０．５ＬＢＷに対応。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図４ その場観察で明らかにした前駆体液だまりとＷＳ２成長過程の関係 

異なる合成時間（ａ、ｄ、ｇ）１９８ｓ、（ｂ、ｅ、ｈ）３９８ｓ、（ｃ、ｆ、ｉ）５

９８ ｓにおけるその場観察の（ａ－ｃ）低倍率と（ｄ－ｆ）高倍率光学像スナップシ

ョットと（ｇ－ｉ）各状態の模式図。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図５ 大規模集積化合成した単層単結晶ＷＳ２の（ａ）低倍率光学写真と高倍率（ｂ）光

学像、（ｃ）走査型顕微鏡（ＳＥＭ）像、（ｄ）原子間力顕微鏡（ＡＦＭ）像（挿入図は

破線部の高さプロファイル）、（ｅ）蛍光（ＰＬ）マッピング像、（ｆ）典型的なＰＬス

ペクトル、（ｇ）ラマン（Ｒａｍａｎ）マッピング像、および（ｈ）典型的なＲａｍａ

ｎスペクトル。（ｉ）基板全体（（ａ）のＡ→Ｂ）ＰＬ空間マッピング像。 
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