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研究成果の概要（和文）：本研究では、酸化物ナノシートをベースにグラフェンを凌駕する新規原子膜材料の開発を行
った。半導体性を有する酸化チタン、酸化マンガンナノシートに対し、第一原理計算に基づく材料設計を行い、高い電
子移動度を有する伝導性ナノシートの開発に成功した。また、高誘電性ナノシートの開発とその応用を進め、10nmの極
薄膜で最高の誘電率を有するナノシートの合成に成功し、高性能のキャパシタ、ゲートデバイスを開発した。さらに、
異なる機能のナノシートの積層集積により、人工強誘電体、マルチフェロイック材料、メタマテリアル、アクチュエー
タ材料など、グラフェンや他の２次元材料では実現しえない高次機能材料の開発に成功した。

研究成果の概要（英文）：The aim of this study is to develop novel atomic film technology using 2D oxide 
nanosheets. Through first-principles materials design, we developed new conducting nanosheets (TiO2:F, 
MnO2:F) with high-electron mobility. We also discovered high-k oxide nanosheets (Ca2Nan-3NbnO3n+1) with 
the highest permittivity in the ultrathin region (< 10 nm). We utilized these nanosheets as building 
blocks in the LEGO-like assembly, and successfully developed various functional nanodevices such as 
all-nanosheet FETs, high-density capacitors, artificial ferroelectrics/multiferroics, magneto-plasmonic 
metamaterials, actuator crystals, etc. Our work is a proof-of-concept for creating new functional 
nanodevices beyond graphene and other 2D materials.

研究分野： ナノ材料科学

キーワード： ナノシート　原子膜技術　２次元電子状態

  ２版
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１．研究開始当初の背景 
 現在のシリコン半導体電子素子は、素子を
微細・集積化することで、高機能化を実現し
てきた。しかし、スケーリングと呼ばれるこ
の技術では、シリコン技術の限界が見え始め
ており、新しい材料の導入が不可欠となって
いる。このブレークスルー技術として、層状
化合物の単層により得られる２次元ナノシ
ートを用いた電子素子が検討されており、候
補材料として炭素の単原子層シートである
グラフェンに加え、酸化物、MoS2, BN を代
表とする無機ナノシートが大きな注目を集
めている。 
 こうしたナノシートの最大の魅力といえ
るのが、２次元電子状態や極薄原子膜という
特徴にある。ナノシートでは、３次元から孤
立２次元となることで、同じ組成でありなが
ら電気特性も変貌を遂げる。例えば、元々の
層状化合物が金属的であっても、ナノシート
では電界が容易に透過し、電子密度の変調が
可能になるなど従来の電気的特性の概念が
変わる。さらに、ナノシートは薄さ故に、レ
ゴブロックのように積み重ねるだけで材料
間の相互作用を自在に制御でき、新しい融合
機能をデザインすることが可能となる。グラ
フェンはこうした孤立２次元系に関する新
しい可能性と応用を切り拓き、超高速電子伝
導や量子ホール効果など数多くの素晴らし
い物性、機能が見出された。グラフェンは単
純かつ美しい２次元構造と炭素の sp2 結合が
つくる特異な電子構造がこれらの物性の発
現の鍵であるが、その一方でグラフェンには
多様性が欠けているともいえる。これに対し
て、無機ナノシートは究極の２次元性と共に、
組成、構造、機能の多様性を具備しており、
２次元ナノ物質の新しい舞台として注目さ
れている。これまでに、剥離ナノシート化が
報告された層状化合物としては、酸化物、水
酸化物、カルコゲナイド、窒化ホウ素など広
範な機能性材料がある。 
 我々のグループではこれまで、層状金属酸
化物の単層剥離により得られる酸化物ナノシ
ートをベースとした材料研究を推進しており、
様々な組成、構造を有する層状遷移金属酸化
物の剥離ナノシート化を達成し、金属、半導
体、絶縁体（誘電体）、磁性体など多彩な機能
材料として得られることを明らかにしてき
た 。さらに、酸化物ナノシートにおいては、
特異な２次元ナノ状態が実現することに着目
し、ボトムアップ集積により構造と電子状態
を精密に制御した超格子を作製することで電
磁気物性の人工的制御を実現し、巨大誘電機
能、巨大磁気光学効果、界面誘起強誘電性な
ど数多くの革新的機能の開拓に成功している。
本研究構想は、こうした研究の一環から得ら
れたもので、ワイドギャップ半導体性を有す

る酸化物ナノシートの精密ドーピングにより、
高い電子移動度を有する半導体ナノシートや
高い誘電機能を有するナノシートが開発でき
れば、酸化物ナノシートの有する２次元電子
状態、高移動度、高誘電率などの物性的優位
性が活躍する機能性原子膜の開拓とともに、
新しいデバイスが実現するのではという着想
に至った。 
 
２．研究の目的 
 以上の背景のもと、本研究では、次世代エ
レクトロニクスの開発を目指した新しい試
みとして、層状金属酸化物の単層剥離により
得られる分子シート「酸化物ナノシート」に
注目し、グラフェンを凌駕する新規原子膜材
料の開発を行う。酸化チタン系、ペロブスカ
イト系ナノシートに対して、第一原理計算に
基づく元素ドーピングとバンド構造制御を
行い、高い電子移動度を有する半導体ナノシ
ートやグラフェンでは実現しえない高い誘
電機能を有するナノシートを探索する。さら
に、高誘電性ナノシート単体あるいは半導体
ナノシートとのヘテロ接合によりゲートデ
バイス、キャパシタを作製し、酸化物ナノシ
ートの有する２次元電子状態、高移動度、高
誘電率などの物性的優位性が活躍する原子
膜デバイス技術を開発し、グラフェンを凌駕
する日本発の新規電子材料の創製を目指す。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、酸化物ナノシートの有する２
次元電子状態、高移動度、高誘電率などの物
性的優位性が活躍する原子膜技術の開発と、
そのデバイス化を推進するために必要な基
礎研究を進める。この目的のために、以下の
４課題を設定した。 
【課題１】酸化物ナノシートの特性制御技術
の確立と高伝導性ナノシートの開発 
【課題２】新規高誘電体ナノシートの開拓 
【課題３】ナノシートのヘテロ接合による強
電界固体素子の構築 
【課題４】酸化物ナノシートにおける新規原
子膜機能の開拓 
 
４．研究成果 
【課題１】酸化物ナノシートの特性制御技術
の確立と高伝導性ナノシートの開発 
 酸化物ナノシートにおいて、精密ドーピン
グによる特性制御技術を確立し、ナノシート
単体として高い電子移動度を有する高伝導
性ナノシートの探索を行った。半導体性を有
する酸化チタンナノシート（Ti0.91O2）および
酸化マンガンナノシート（MnO2）に対し、
第一原理計算に基づく材料設計により、種々
の元素置換によるドーピング効果やバンド
構造の制御を行い、金属状態、高電子移動度
を示すナノシートの開発を進めた。その結果、



Nb5+, W6+, N-, F-を置換した酸化チタンナノシ
ート、N-を置換した酸化マンガンナノシート
では、金属状態が実現することを明らかにし
た。この知見に基づき、Nb5+, W6+, N-, F-少量
ドープあるいは共置換によりドープを精密
に制御した酸化チタンナノシートを作製し、
特性評価を行ったところ、ITO に匹敵する高
伝導性（~10-4 Ωcm）と高い電子移動度（>100 
cm2/Vs）を有することを確認した（図１）。 

 

 
 

図１．表面ドーピングによる F 置換酸化チタンナ
ノシートの作製（上）と移動度（下）． 
 
【課題２】新規高誘電体ナノシートの開拓 
 誘電体デバイス応用に好適な高い誘電率
と優れた絶縁性を有する新規ナノシートの
探索を行った。これまでに開発した厚さ
1~2nm で高誘電率を示す酸化物ナノシート
（Ca2-xSrxNb3O10, εr = 210 ~ 240）を対象に、第
一原理計算に基づく材料設計により元素置
換や分極構造の最適化を行い、誘電特性の更
なる向上やバンドオフセット制御による絶
縁性、耐電圧特性（> 4MV/cm）の制御を試み
た。予備的な理論計算より、高誘電率が期待
されるペロブスカイト・ホモロガス系に注目
し、ペロブスカイトユニットを３〜６個の範
囲 で 系 統 的 に 制 御 し た ナ ノ シ ー ト
（Ca2Nan-3MnO3n+1; M = Ti, Nb, Ta, n = 3 ~ 6 な
ど）を作製した（図２）。ナノ誘電率計測シ
ステムにより誘電率、強誘電性の評価を行っ
た結果、NbO6八面体構造を４層以上内含する
ペ ロ ブ ス カ イ ト ナ ノ シ ー ト で は 、
Ca2-xSrxNb3O10 を凌ぐ高い電子分極値を示し、
400 以上の高誘電率を有することを確認した。
また、Nb 席の一部を Ti で置き換えた
CaLaNb2TiO10ナノシートでは、TiO6八面体の

大きな格子歪みに起因し、強誘電性が誘起さ
れることを明らかにした。 
 

 
 

図２．Ca2Nan-3NbnO3n+1 ペロブスカイトナノシ
ートの構造（上）と AFM 像（下）． 
 
 さらに、高誘電性ナノシートの応用研究を
推進し、導電性および誘電性の 2 種類のナノ
シートを積み木細工のようにサンドイッチ
構造に堆積することにより、現行材料を凌駕
する世界最小の高性能キャパシタ素子の作
製に成功した。また、酸化チタン(Ti0.87O2)、
ペロブスカイトナノシート（Ca2Nb3O10）につ
いて、高温での構造安定性について調べたと
ころ、約８００℃まで構造相転移がなく、極
めて高い熱安定性を有することを確認した。
この知見をベースにナノシートの高温特性
について検討したところ、キャパシタ素子は
３００℃まで安定に動作し、高温電子素子の
応用に好適となることを確認した（図３）。 
 

 
図３．ナノシートキャパシタの高温誘電特性．（左）
Ca2Nb3O10 ナノシートおよび(Ba,Sr)TiO3 の高温誘
電特性の比較．（右）Ca2Nb3O10 ナノシート素子の
断面 TEM 像． 
 
【課題３】ナノシートのヘテロ接合による強
電界固体素子の構築 
 高誘電性ナノシートの新しい試みとして、
強電界固体素子などへの応用を進めた。この
目的のために、従来評価が困難であった高誘
電性ナノシートを光学的に評価する技術を
開発し、層数評価と共に、ヘテロデバイスを
構築する転写技術を確立した（図４）。 
 この技術をベースに、ナノシート単体、半
導体ナノシートとのヘテロ接合により各種
FET デバイスを構築し、酸化物ナノシートの



有する２次元電子状態、高移動度、高誘電率
などの物性的優位性が活躍する原子膜デバ
イス技術を開発した。さらに、高誘電性ナノ
シートとの融合デバイスについても検討を
行い、高誘電性ナノシートを用いたグラフェ
ンデバイスの構築と FET 動作確認に成功し
た。 
 

 
 

図４．光学顕微鏡による酸化チタンナノシートの
層数評価． 
 
【課題４】酸化物ナノシートにおける新規原
子膜機能の開拓 
 半導体、強磁性を示す酸化チタンナノシー
ト（Ti0.91O2, Ti1-xCoxO2など）をベースに、第
一原理計算を援用した材料設計により、精密
ドーピングやバンド構造制御を行い、室温で
ハーフメタル特性を有するナノシートの開
発に成功した。 
 

 
 

図５．酸化チタンナノシートの精密ドーピング． 
 
 さらに、異なる機能のナノシートの積層集
積により、構造と電子状態を精密に制御した
人工超格子を構築し、鉛フリー人工強誘電体、
強誘電性／強磁性ナノシートのマルチフェ
ロイック材料、巨大磁性効果を示す磁性プラ
ズモン材料、近赤外領域で負の屈折率を示す
メタマテリアル、誘電体ナノシートをベース
としたアクチュエータ材料など、グラフェン
や他の２次元材料では実現しえない高次機
能材料の開発に成功した。 
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