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【序論】二硫化モリブデン(MoS2)に代表される 6 族の層状遷移金属ダイカルコゲナイド(TMDC)は、その二次

元構造に起因する特異な物性に興味がもたれ、長年研究されてきた物質である。6 族層状 TMDC の多くは安

定な半導体相と準安定な半金属相を有するが、近年、その相を切り替える相転移手法が数多く提案されてい

る。その中で、H2/Ar 混合ガスプラズマの照射により、MoS2が半導体相(Hexagonal：H 相、三角プリズム型)

から半金属相(Trigonal：T 相、八面体型)に相転移することが報告された(1)。この手法はインターカレーション

法や電子ビーム照射法といった他の手法に比べ、大面積かつ高い収率での相転移が期待される。本研究では、

MoS2 と同じ結晶構造を有する二セレン化モリブデン(MoSe2)の薄膜を化学気相成長(CVD)法によって合成し、

H2/Ar 混合ガスプラズマを照射することで、相転移の可否を検証した。 

【実験】[MoSe2薄膜の CVD 成長] H2/Ar をキャリアガスとして、前駆体の三酸化モリブデン(MoO3)と単体セ

レンを，横型管状炉の石英炉心管内に設置した SiO2膜(285 nm)付き p++Si 基板上に導入し、薄膜を成長した。 

[MoSe2薄膜へのプラズマ照射と評価] 約 30 Pa まで真空引きした後、体積比 5:95 の H2/Ar 混合ガスを用いた

RF プラズマ装置で出力 20 W、混合ガス流量 50 sccmのもと、10秒間プラズマを照射した。相転移の評価は

ラマン分光、フォトルミネッセンス(PL)、X線光電子分光(XPS)測定により行った。また、MoSe2の H相と T

相の物性について、Quantum ESPRESSO による密度汎関数法(DFT)計算(2)も行い、実験と比較した。 

【結果・考察】DFT 計算結果を Fig. 1 に示す。H 相(Hexagonal)はバンドギャップを有する半導体の電子帯構

造であるが、T 相(Trigonal)は半金属である。次に XPS 測定結果を Fig. 2に示す。プラズマ照射後は Mo 3dの

ピークが負にシフトし、ピーク幅が増加していることから、H 相とは異なる相の生成が示唆される。最後に

PL スペクトルを Fig. 3 に示す。プラズマ照射前は 800 nm 付近にピークが確認できたが、プラズマ照射後は

ピークが消失している。これらの実験結果は、DFT 計算から半金属と予測される T 相の MoSe2の形成を裏付

けており、プラズマ照射によって相転移が起こることが確認された。 
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Fig. 1  Calculated band structures of 

(a) hexagonal and (b) tetragonal MoSe2 

monolayers. The dotted line represents 

the Fermi level. 

Fig. 2  Changes in Mo 3d core 

level excitation XPS spectra of 

pristine and plasma-irradiated 

MoSe2 thin films. 

Fig. 3  Changes in PL spectra 

of pristine and plasma-irradiated 

MoSe2 thin films. 
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