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背景：遷移金属ダイカルコゲナイド (TMD) は、
次世代電子デバイスへの応用が期待されてい
る二次元層状物質である。中でも HfS2 は高電
子移動度かつ約 1.2 eV のバンドギャップを持
つなど次世代チャネル材料として魅力的な特
性を有している。一方で、これまで固体ターゲ
ットを用いたスパッタ法による成膜は困難で、
我々は粉体 HfS2 ターゲットを用いることでス
パッタ法による HfS2成膜を報告している[1]。
今回、スパッタ法で成膜した HfS2膜を h-BN 保
護膜を通して H2S 雰囲気でアニールすること
で膜質の改善が確認されたので報告する。 

実験：希釈 HF処理によって自然酸化膜を除去
した Si基板上に純度 99.9%の粉体 HfS2をター
ゲットに用いたRFマグネトロンスパッタリン
グにより、HfS2膜を成膜した(RF パワー：100 

W、基板温度：300 °C、チャンバー内 Ar分圧：
0.5 Pa、製膜時間：1000 s)。成膜後チャンバー
から取り出した試料と、同一チャンバー内でパ
ッシベーション膜として h-BNを同一基板温度、
成膜時間 200 s、固体ターゲットを用いたスパ
ッタ法で堆積した試料を作製した。試料取り出
し後、100 kPaの H2S で満たされたアニール炉
で 800 ℃, 40分間アニール処理を行った。化学
結合状態の評価には Al-Kα X 線(1486.6 eV)を
用いた X 線電子分光法(XPS)、結晶状態の評価
には UV レーザ(励起波長 355 nm)を用いたラ
マン分光法を用いた。 

結果：h-BN パッシベーション無しの試料では
チャンバーから取り出した直後から、酸化が進
行し、HfS2膜が確認されなかった。h-BNパッ
シベーションおよびアニール処理した HfS2 膜
の Hf4f および S2p 光電子スペクトルをそれぞ
れ Fig.1に示す。HfS2の形成が確認でき、ピー
ク面積と相対感度係数より導出した S/Hf 比は
2.001であり、化学量論的な値と一致している。
H2S アニールのない試料では S/Hf 比は 1.53で
あり[1]、H2S アニールで S 欠損を適切に補填
できていることがわかる。h-BN パッシベーシ
ョンのある試料の H2S 雰囲気のアニールの有
無による HfS2 膜のラマンスペクトルの変化を
Fig.2 に示す。どちらも 340 cm-1付近に A1gモ

ード由来、260 cm-1付近に Egモード由来のピー
ク[2]が確認された。H2S雰囲気でのアニールを
行うことでラマンスペクトルの半値幅が減少
し、膜質改善が反映された。以上より、粉体HfS2

ターゲットを用いたスパッタ法で成膜した
HfS2膜を h-BNパッシベーションを通してH2S

雰囲気でのアニール処理により膜質を改善で
きることを確認した。 

 
Fig. 1 XPS spectra of (a) Hf4f and (b) S2p for HfS2 

H2S annealing through h-BN passivation film. 

 
Fig. 2 Raman spectra of HfS2 w/ and w/o H2S 

annealing. 
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