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研究成果の概要（和文）：2次元物質として知られている二硫化タンタル(1T-TaS2)の薄層は，バルクとは異なる
電荷密度波(CDW)相転移挙動を示すことが報告されているが、そのメカニズムについては未解明な部分が多い．
特に薄層では，表面に吸着した異種分子の影響を大きく受けると考えられる．本研究では，薄層のCDW相転移の
メカニズムを解明するために，1T-TaS2の表面に水素分子を吸着させた際に，各CDW相における電気伝導性変化を
調べた．500 KにおけるICCDW相と350 KにおけるNCCDW相では水素分子が吸着した際に電気伝導性の変化が異な
り，表面に吸着した分子の影響がCDW相によって異なることが明らかになった．

研究成果の概要（英文）：Tantalum disulfide (1T-TaS2) is known as a two-dimensional material. The 
thin film of the 1T-TaS2 exhibits charge density wave (CDW) phase transition behavior, but the 
behavior is different from that of the bulk 1T-TaS2. In the thin layer, the adsorbed molecules on 
the surface have a great influence on the CDW phase transition, but the mechanism of the CDW phase 
transition in the thin film is unknown.
In order to elucidate the mechanism, change in conductivity of each CDW phase when hydrogen 
molecules were adsorbed on the surface of 1T-TaS2 was investigated. The change in the electrical 
conductivity differs between the ICCDW phase at 500 K and the NCCDW phase at 350 K when hydrogen 
molecules are adsorbed, indicating that the effect of the adsorbed molecules on the surface differs 
between the ICCDW phase and the NCCDW phase.

研究分野：材料物性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
薄層のCDW相転移現象において吸着分子の影響を調べた研究例はこれまでに報告されていない．今回の成果は，
吸着分子の影響がCDW相の違いによって異なることを示しており，今後は他の分子吸着の影響や，基板の影響な
どを調べることによって，薄層のCDW相転移のメカニズムの解明に繋がることが期待される．またこの成果によ
ってCDW相転移の基本原理の解明だけでなく，分子吸着による電気伝導性変化を利用したガスセンサ等の応用な
どにも繋がることが期待される．

※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、研究者個人に帰属します。
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１． 研究開始当初の背景 

近年，グラフェンや MoS2 といった「2 次元物質」がバルクの層状物質をテープで劈開するこ

とで容易に単層あるいは数層の試料として単離できることが分かってから，その薄層特有の物

性に注目が集まっている．遷移金属原子と硫黄（S）などのカルコゲン原子の組み合わせで構成

された遷移金属ダイカルコゲナイド（TMD）の 1 つである TaS2においても，古くから電荷密度

波（CDW）相転移を示すことが知られていたが，近年は劈開した試料における CDW 相転移の

挙動が注目されている．劈開で得られた 2 次元の TaS2では低温領域（～200 K）の CDW 相転移

（CCDW-NCCDW）の挙動がバルク結晶とは異なり，転移温度のシフトや転移に伴う電気伝導度

の変化率が減少することが明かになっている [1, 2]．また 2 次元化した TaS2 においては高温領

域（350 K～）の CDW 相転移（NCCDW-ICCDW）の挙動についてもバルク結晶とは異なってい

ること，また低温領域の転移の挙動とは逆に昇温と降温過程で生じる転移温度のヒステリシス

（△T）が層数の減少とともに小さくなることを最近，申請者が報告している [3]．このように 2

次元化された TaS2の CDW 相転移はバルク結晶とは異なる挙動を示すが，その原理は明らかに

なっていない．3 次元物質とは異なり，「2 次元物質」においては基板や表面吸着分子との界面相

互作用がその物性に大きな影響を及ぼすことが知られている（図 1）．本研究では，未解明であ

る「2 次元物質」における CDW 相転移のバルク結晶とは異なる挙動の発現原理について，基板

との相互作用および表面吸着分子との相互作用の影響といった化学的環境効果の観点を含めて

CDW 相転移の原理の解明に取り組んだ． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

２．研究の目的 

背景で述べたように，2 次元の TaS2の CDW 相転移における転移温度のヒステリシスの大きさ

や電気伝導度などの物性の変化量はバルクの TaS2 とは異なっている．この原理を明らかにする

ためには，2 次元化された物質においては基板との相互作用や表面吸着分子との相互作用が顕著

になることを取り入れた考察が必要である．本研究の目的は，未解明である 2 次元の TaS2 の

CDW 相転移の挙動について， TaS2表面への気体分子吸着により吸着分子との間に働く相互作

用の影響を電気伝導度や温度可変ラマンスペクトルの測定によって明らかにし，その原理を解

明することである． 

 

３．研究の方法 

TaS2表面へ分子が吸着した際の CDW 相転移への影響を明らかにするために，分子吸着前後の

電気伝導度の変化を測定する．TaS2の電気伝導度は CDW 相転移前後で大きく変化することが知

られている．電気伝導度の温度依存性を真空下およびガス雰囲気下で調べることで，ガス吸着が

CDW 相転移に及ぼす影響を考察する． 

図 1. 2 次元物質における環境効果 



 電気伝導性を評価するためのデバイスは熱酸化膜（SiO2）付き Si 基板上へテープはく離法に

よってへき開した TaS2 を転写し，その上に電子線描画プロセスを用いて電極を作製した．その

デバイスを真空チャンバー内に設置し，真空下およびガス雰囲気下で電気伝導度の温度依存性

を評価した． 

 
４．研究成果 

図 2 (a)に TaS2 の NCCDW 相状態における水素ガス導入前後の電気抵抗の変化の様子を示す．

この結果から NCCDW 相においては，水素ガス導入前後で電気抵抗に変化が観測されず，水素

ガス分子吸着が電気伝導性に影響しないことが分かった．一方で，図 2 (b)に示すように TaS2の

ICCDW 相状態における水素ガス導入前後の電気抵抗の変化では，水素ガスの導入によって電気

抵抗の減少が観測された。この電気抵抗の変化は水素ガスの分圧の増加に伴い増加することも

分かった．このようにへき開した TaS2 の NCCDW 相と ICCDW 相での水素ガス分子吸着に伴う

電気伝導性変化に違いについては，NCCDW 相と ICCDW 相の電子構造の違いによるものと考え

られる．Tsai らの理論研究で，様々な TMD と水素の吸着性について調べられており，TMD の

電子構造においてフェルミレベル近傍の電子密度が多いほど水素が吸着しやすいことが示され

ている [4]．TaS2 においては NCCDW 相と ICCDW 相で電子構造が異なり，ICCDW 相は金属で

あるのに対して NCCDW 相はわずかにバンドギャップを生じることが知られている．この電子

構造の違いにより，ICCDW 相では水素が吸着して電気伝導性に変化を与えたと考えられる．ま

た水素が吸脱着をしたあとの TaS2 のラマンスペクトルを測定したところ，吸着前のスペクトル

と変化がないことから，水素の吸脱着が TaS2 の化学構造には影響を及ぼさないことが示唆され

る．本研究によって，薄層の TaS2 は CDW 相の違いによって異なる水素吸着性を示すことが明

らかになった．今後も，他のガス分子種の吸着の影響や基板の影響等を調べていくことで，薄層

特有の CDW 相転移の現象の解明に繋がることが期待される． 
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図 2. TaS2の電気伝導性の水素ガス分子吸着依存性 (a) NCCDW 相および(b) ICCDW 相 
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