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［［要要    旨旨］］  

誘電体酸化物材料は、MoS2 などのグラフェン系原子層薄膜材料の機能発現を支える担持基板とし

て有望である。本研究では、広範囲に誘電率制御が可能なAlxTi1-xOyやAlxHf1-xOyなどの酸化物混晶材

料と様々な原子層材料との集積化を目指した研究を行った。まず、ミスト CVD 法により、組成の異

なるAlxTi1-xOyが合成できることを示し、その特性を評価した。また、粉末原料の熱CVD 法を利用し

て、このAlxTi1-xOy基板上にMoS2を大面積成長させることにも成功した。さらに、ミストCVD法で作

製した AlxTi1-xOy上に剥離法で GaS を転写し、420nm 付近の光に対する高い応答性を示す光トランジ

スタを作り、デバイス応用可能性を示した。 

 
１１  ははじじめめにに  

情報化社会の発展に伴い、半導体デバイスに

は高い集積密度の実現と低消費電力化の両立が求

められている。特に、人工知能（AI）の普及によ

るデータ処理量の増大は、電力消費を急増させて

おり、従来のシリコンベースの技術に代わる次世

代半導体材料の開発が急務となっている。その中

でも、MoS2に代表されるグラフェン系原子層材料

はポスト 2 nm プロセスの有力な候補とされ、省

エネ性能をもたらす急峻なスイッチング特性と高

い電子移動度を兼備した材料として注目されてい

る1)。 

原子数層で構成される原子層材料は非常に薄

いため、基板材料の特性に敏感である。逆の見方

をすると、基板材料を適切に選択することで、そ

の物性を制御することが可能になる。特に、誘電

性の制御が可能な酸化物材料は、原子層材料の電

子デバイスや光デバイスの機能発現に向けて重要

な担持基板となりうる。例えば、SrTiO3 など高

誘電率を持つ酸化物材料は、原子層半導体ロジッ

クのゲート制御性を向上させることが知られてい

る 2)。一方、配線容量を小さくするためには、

ゲート以外の部分としてSiO2系の低誘電率酸化物

材料を基板として用いることが有力と考えられて

いる 3)。さらに、HfZrO などの強誘電酸化物は原

子層材料のキャリア制御に活用でき、強誘電トラ

ンジスタ 4)、強誘電メモリ 5)、負性容量トランジ

スタ 6)など、強誘電特性を活用した原子層デバイ

スが提案されている。 

このように、酸化物材料は原子層材料の担持

基板材料として魅力的な性質を有しており、混晶

の組成比制御で誘電性を自在制御出来ればその応

用可能性は大きく広がる。高誘電率材料と低誘電

率材料の混晶である AlxTi1-xOyや AlxHf1-xOyはその

有力候補と言える。本研究では、①ミストCVD法

による AlxTi1-xOyや AlxHf1-xOyの成長とその特性評

価 ②熱CVD法によるAlxTi1-xOyへのMoS2直接成膜

の検討 ③光デバイス応用へ向けたAlxTi1-xOy上で

の原子層材料薄膜GaSトランジスタの性能評価、

の3つの研究を進めた。 

 

２２  実実験験方方法法  

２２．．１１  ミミスストトCCVVDD法法  
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酸化物材料は、図 1 に示すようなミスト CVD

セットアップによって作製した。Al(acac)3, 

Ti(acac)2OiPr2 を原料として、溶媒であるメタ

ノールと水の混合溶液に溶かしたものを図中央の

超音波装置で霧状にし、窒素ガスを希釈ガスや搬

送ガスとして用い、縦型に設置した管状電気炉に

供給している。電気炉中で流路に対して基板を置

き、そこで酸化物が成長する。成長温度は400か

ら600℃である。 

 

２２．．２２ 熱熱CCVVDD法法 

原子層材料の成膜は、固体粉末を原料とする

熱 CVD 法を用いた。3 ゾーンの電気管状炉を用い

ており、硫黄粉末を150 ℃、MoO3粉末を540℃に

熱して気化させ気相反応で MoS2が生成し、750℃

に保った基板上で薄膜が形成される。成長時間は

30分である。 

３３  結結果果及及びび考考察察  

３３．．１１  ミミスストト CCVVDD 法法にによよるる AAllxxTTii11--xxOOyy やや

AAllxxHHff11--xxOOyyのの成成長長ととそそのの特特性性評評価価 

 図 3(a)-(d)に Si 基板上に成膜した酸化物薄膜

の光学顕微鏡像を示す。AlOₓ（図 3(a)）、HfOₓ
（図3(c)）、およびAl0.7Ti0.3Oy（図3(d)）では、

薄膜表面は青色から白色系の干渉色を示し、広い

面積にわたって均一性が高いことが確認できる。

一方、TiOₓ（図3(b)）では、基板表面に顕著な干

渉縞が現れており、膜厚が部分的に変化している

ことが示唆される。特に、Al0.7Ti0.3Oy は AlOₓに
類似した外観を示しており、Ti 添加にも関わら

ず均一な成膜が達成されている。膜厚は45 nmほ

どであり、RMS も 1 nm前後の平坦な膜が形成で

きていることがわかった。 

  

上記イメージ以外に、Al と Ti の原料供給比を

変えた試料を複数用意して、電気容量の周波数特

性の測定を行ったものが図 4（a）である。Ti 組

成が増えるにつれてキャパシタンスが大きくなっ

ていることがわかる。また、1MHz でも比較的高

いキャパシタンスが維持されていることがわかる。

図 4(b)に、キャパシタンス測定から見積もった

Ti 組成による誘電率の変化を示す。Ti 組成の増

加にほぼ比例して誘電率が大きくなっており、Ti

図図11  酸酸化化物物成成膜膜にに用用いいたたミミスストトCCVVDD装装置置のの概概
略略図図  

図図22  MMooSS22成成膜膜にに用用いいたた熱熱CCVVDD装装置置のの概概略略図図  

図図33  ミミスストトCCVVDD法法でで成成膜膜ししたた酸酸化化物物材材料料のの光光
学学顕顕微微鏡鏡像像
((aa))AAllOOxx((bb))TTiiOOxx((cc))HHffOOxx((dd))AAll00..77TTii00..33OOyy  
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組成 0.6 では 25 もの大きな誘電率となり、ゲー

ト材料として非常に優れた特性を有することがわ

かる。組成によって5から25もの広範囲にわたっ

て誘電率制御が実現できており、AlxTi1-xOy が原

子層デバイスの担持基板として非常に有望である

ことを示している。 

３３．．２２  熱熱 CCVVDD 法法にによよるるAAllxxTTii11--xxOOyyへへのの MMooSS22直直

接接成成膜膜のの検検討討  

さらに、熱CVD法によってAl0.7Ti0.3Oy上にMoS2

成長を行った。その光顕像を図 5(a)に示す。褐

色状の色がついており、MoS2が基板一面に成膜で

きていることがわかる。この試料の中心付近で、

上から下に、ラマン分光測定を行い、E2g ピーク

とA1gピークの差をプロットしたものが図5（ｂ）

である。ピーク差は基板の上の方では 24 ㎝-１あ

るのに対し、基板下側では21cm-1付近と間隔が小

さくなっている。これは、上側で3層前後のMoS2

が成長しているのに対し、下側に行くほど層数が

少なくなっていることを示唆している。この試料

はアルミナボートに流路に対して斜めに立てかけ

ており、上側と下側でプリカーサーの濃度に差が

出て、それが層数に影響したものと考えらえる。

実際に、平行にした場合、基板全面で均一な成長

が可能であることも確認している。また、この薄

膜からの発光も確認しており、電子デバイスだけ

でなく、光デバイス用途として用いることも可能

である。 

 

３３．．３３  AAll00..77TTii00..33OOyy 上上ででのの原原子子層層材材料料薄薄膜膜 GGaaSS

トトラランンジジススタタのの作作製製とと評評価価  

最後に、Al0.7Ti0.3Oy 上に機械剥離法によって

GaS を転写し、バックゲート型のFET を作製しそ

の光応答について調べた。図6(a)のAFM像に示す

ように厚さ 3nm ほどの GaS 薄膜を機械剥離とス

コッチテープによる転写法でAl0.7Ti0.3Oy上に転 

図図44  ((aa))組組成成比比のの異異ななるるAAllxxTTii11--xxOOyyののキキャャパパシシ
タタンンススのの周周波波数数特特性性((bb))  AAllxxTTii11--xxOOyyのの誘誘電電率率、、
ババンンドドギギャャッッププ、、表表面面粗粗ささのの組組成成比比依依存存性性。。  

図図55  ((aa))  AAll00..77TTii00..33OOyy上上にに成成膜膜ししたたMMooSS22のの光光学学
顕顕微微鏡鏡像像((bb))  上上図図のの××印印のの箇箇所所でで測測定定ししたたララ
ママンンススペペククトトルルののススペペククトトルル間間隔隔をを場場所所ごごとと
ににププロロッットトししたたもものの。。  
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写した。そこに、フォトリソグラフィーによって

Au/Ni 電極を作製した。作製したデバイスの模式

図と光顕像を図6(a)に示す。 

このデバイスに対し、420nm の光を当てながら、

バックゲートをかけ、伝達特性を調べたものが図

6(b)である。ゲート電圧が 0Ｖ付近では S.S.が

70mV/dec で On/Off 比が 105という非常にシャー

プなスイッチング特性を示すことがわかった。こ

のことから低消費電力の受光素子として利用でき

ることが期待できる。図 6(c)に示すように、波

長が短い領域で光応答性が高く、GaS での光吸収

が伝導特性に大きく影響していることがわかる。 

 

４４  ままととめめ  

 以上、見てきたように、広範囲に誘電率を制御

可能な酸化物材料であるAlxTi1-xOyをミストCVD法

で合成することに成功し、その上に典型的な原子

層材料であるMoS2を成膜することに成功した。ま

た、転写法で AlxTi1-xOy上に用意した GaS を用い

た光トランジスタは、420nm の光照射下で非常に

急峻なスイッチング特性を示した。この成果の他、

すでに、ミストCVD 法でAlxTi1-xOyと AlxHf1-xOyの

ヘテロ構造などが作れることも確認している。 

今後は、強誘電体を示す酸化物などと組み合

わせることでキャリア制御を含めた原子層材料の

電子・光物性制御にチャレンジし、そのデバイス

応用を目指す予定である。 
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図図66  ((aa))  AAll00..77TTii00..33OOyy上上にに転転写写ししたたGGaaののAAFFMM像像
ととそそれれにに対対ししてて作作製製ししたたババッッククゲゲーートト型型 FFEETT
デデババイイススのの構構造造とと光光学学顕顕微微鏡鏡像像((bb))  青青色色光光照照
射射時時のの伝伝達達特特性性  ((cc))様様々々なな波波長長のの光光をを当当ててたた
時時のの光光伝伝導導特特性性  
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