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研究成果の概要（和文）：グラフェンをはじめとする2次元物質とは、層状物質を劈開して得られる、厚みナノ
メートルオーダーの超薄膜である。それは、元となるバルク結晶とは、全く異なる電子相を有する。さらに2次
元物質をデバイス化すると、その電子相の新たな性質、機能が明らかになる。まさに2次元物質デバイスには、
新奇な物性、機能が無数に潜在している。本研究において注目したのは、薄膜デバイス化によって初めて実現、
発見された、熱力学的準安定な電子相である。2次元物質デバイスに関する電子顕微鏡観察や、雑音測定を通し
て、その準安定電子相の微視的構造が明らかになった。

研究成果の概要（英文）：Two-dimensional (2D) material, such as graphene, is a nanometer-thick 
ultrathin film, which is obtained by mechanically exfoliating a layered material. The 2D material 
has the electronic phase that is distinguished from that of its bulk counterpart. Moreover, the 2D 
material usually exhibits its exotic electronic properties and functionalities if they are embedded 
into microdevices. Thus, we have many opportunities in the 2D material device. In this project, we 
focused on the thermodynamically metastable electronic phases that form only in ultrathin films 
embedded into microdevices. The microscopic structures of the metastable phases were revealed by 
means of transmission electron microscopy and noise spectroscopy on the 2D material-based 
microdevices. 

研究分野：凝縮系物理
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
従来、2次元物質あるいは層状物質においては、2次元的に広がる原子あるいは電子の構造だけが注目されてきた
といってよい。しかし、本研究成果は、その原子・電子の2次元シートの積層構造が、系の安定性や物性に極め
て大きな影響を与えていることを強く示唆している。原子・電子シートの準安定積層構造の探索が、2次元物質
における新物性、新機能の発見に直結するという、今後の研究指針を、本研究成果は明示している。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 2004年に発見されたグラフェンをはじめとする 2次元物質 [1] のマイクロデバイスは、バル
ク結晶に無い特異な物性を探索する格好の系である。これまで超薄膜化による電子構造の変化
を利用して、半導体物性が研究されてきた。しかし金属 2次元物質は、多彩な電子相転移の舞台
にも関わらず、全く研究対象にならなかった。相転移という多体効果は、予言が難しいからであ
る。特に時間が関係する一次相転移への薄膜化効果は、電子構造に基づく予測の範疇を超えてい
る。 
そして 2014年、ようやく 2次元物質研究に一次相転移が登場した[2]。すると膜厚が減少する
と一次相転移のキネティクスが遅くなるという意外な薄膜化効果、そして熱力学的準安定相が
実現しやすくなることが分かってきた[2,3]。しかしその新奇準安定相の詳細は、全く未知である。 
 
２．研究の目的 
 前述の通り、2次元物質において、超薄膜化によって一次相転移のキネティクスが遅くなるこ
と、準安定相が実現しやすくなることが分かってきた。本研究の第一の目的は、2次元物質デバ
イスを舞台に、新奇な準安定相を誘起、解明することである。 
 また、従来の 2次元物質デバイス測定は、基本的に直流電気抵抗測定あるいは光測定に限定さ
れていた。半導体の評価にはそれで十分であるし、また微小なデバイスに他の測定プローブを導
入するのは難しいからである。しかし、未知の電子相の素性を明らかにするには、全く不十分で
ある。回折、分光実験など別の視点からのアプローチが必須である。よって 2次元物質デバイス
における新たな実験手法を確立することが、本研究第二の目的である。 
 
３．研究の方法 
具体的には、一次相転移を示す層状物質、1T型硫化タンタル（1T-TaS2）の超薄膜デバイスに
関して、二つの研究を行った。1T-TaS2は、複数の電荷密度波（CDW）相を有することで名高い。
そのバルク結晶を室温から冷却すると、近整合相（NC-CDW）から整合相（C-CDW）へ一次相
転移する。同時に金属絶縁体転移も起きる。転移温度は約 180 Kである。 
 
(1) 2次元物質デバイスにおける、その場電子顕微鏡観察 
 1T-TaS2 超薄膜デバイスにおいては、相転移キネティクスが遅くなり、NC-to-C 一次相転移は
回避され、NC-CDW相が低温まで過冷却される[2,3]。なお、極めて急速に冷却しない限り、バル
ク結晶において過冷却相を誘起することは出来ない。 
この従来未踏だった過冷却相の超構造を明らかにするために、その場電子回折測定が可能な
マイクロデバイスを作製した。まず 1T-TaS2単結晶を劈開し、大きさ数ミクロン、膜厚 20 nm程
度の薄片を得て、それを膜厚 50 nmの観察用窓を設けた窒化シリコンメンブレン上に配置、その
後電子線リソグラフィー法により、薄片上に電気抵抗測定用の微細電極を作製したものである。
そして電気抵抗測定に加えて、各温度（20 K以上）で電子回折像を観察した。 
 
(2) 電流誘起相転移における、抵抗雑音測定 
 1T-TaS2超薄膜デバイスにおいて、面内に 10 kV/cmオーダーの電場を印加すると、過冷却 NC-
CDW相よりも伝導度の高い、金属的な準安定相が誘起される[3,4]。この強電場をバルク結晶に
印加するのは容易ではない。剥離二次元物質の微小体積、および欠陥の少なさ故に、初めて印加
が可能になった。しかも誘起された準安定相は、電場を遮断しても保持される、不揮発な状態で
ある[3,4]。この特殊な電流誘起相転移の機構と、誘起された準安定相の詳細を解明するために、
電流注入時の抵抗の雑音を測定した。 
 
４．研究成果 
 
(1) 過冷却近整合 CDWの 3次元超構造を解明 
 図 1に、作製したその場測定用デバイスの、(a) 
模式図、(b) 光学顕微鏡像、(c) 原子間力顕微鏡像
を示す。当該試料から、低温において CDW 由来
の超格子ピークの観測に成功した。格子ベクトル
と、CDWベクトルのなす角から、NC-CDW相が
低温においても維持されていることが分かった。
つまり、過冷却 NC-CDW 相の直接観測に、初め
て成功した。 
さらに過冷却 NC-CDW が、3 次元方向に長距
離秩序を有していることも、今回明らかになっ
た。ここで過冷却 NC-CDW を、同じく準安定な
光誘起 NC-CDW [5] と比較したい。C-CDW 相に
ある 1T-TaS2 に光照射をすると、NC-CDW が
マイクロ秒未満の極めて短時間、実現すること
が知られている [5] 。一方、今回その構造が明

図 1. その場測定用 2次元物質デバイス 



らかになった過冷却 NC-CDW は、20 K において一日以上保持されるほど長寿命である。注目
したいのは 3次元構造である。光誘起 NC は長距離秩序を持たず、2次元 NC-CDWシートがラ
ンダムに積層されたものである [5]。他方、過冷却 NC-CDW においては、1 次の超格子ピーク
が観測されなかったことから、層間方向にも長距離秩序が発達していることが明らかになった。
室温における NC-CDWからの類推から、3層周期で NC-CDWシートが積層されていると考えら
れる。以上の比較は、3次元方向の秩序が、一見 2次元的と思われる CDW のエネルギー安定性
に、大きな影響を与えていることを示している。 
 
(2) 近整合 CDWのスライディングによる不揮発性電流誘起相転移の発見 
 図 2に、225 Kにおいて得られた、抵抗と雑音
強度の電流依存性を示す。電流を増加させ、閾値
である 0.4 mA 付近で抵抗が変化し、金属的な準
安定電子相へ移行するときに、雑音強度が 4桁増
加、つまり広帯域雑音が観測された。 
広帯域雑音の出現は、CDW のスライディング
を示唆する。始状態は NC-CDW相であり、CDW
は格子に強くピン止めされている。閾値以上の電
流を注入すると、CDW が格子からデピニングさ
れ、準安定な金属的 CDW構造が誘起され、その
新しい 3次元構造を有した CDWが並進運動して
いると考えられる。なお、不純物ではなく格子か
ら CDWがデピニングされるのは、10 kV/cmオー
ダーの極めて強い電場が印加されているからに
他ならない。 
 
(3) 2次元物質における高次構造 
 以上 (1), (2) の結果・考察においては、2次元 CDWシートの積層構造、つまり高次構造が重
要だった。2次元物質を舞台に、エネルギー的に準安定な積層構造を作り出すことで、従来バル
ク結晶において実現困難だった、あるいは見過ごされていた新奇な電子相を生み出せることが、
ここに強く示唆される。 
 もっとも、層状物質において積層構造が重要であることは、1970年代にはよく知られていた。
遷移金属ダイカルコゲナイド (TMDC) のポリタイプが様々合成され、例えば CDW の性質が変
調されている[6]。最近になっても、新しい準安定なポリタイプが TMDCにおいて見出されてい
る[7]。しかし転写技術が発明された現在、あらゆる準安定積層構造、ファンデルワールスヘテロ
構造が作製可能である[8]。前世紀とは全く状況が異なっている。本研究成果は、2次元物質にお
ける準安定高次構造の開拓が、新奇電子相探索の指針であることを、強く主張している。 
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図 2. 抵抗と雑音強度の電流依存性 
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