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研究成果の概要（和文）：本研究では、グラフェンに有機分子を容易に修飾できることから、分子アーキテクト
の土台とするために、絶縁基板上に直接グラフェンを成長する技術を開発と有機分子の修飾による、新規グラフ
ェンデバイスの開発を行った。その結果、レーザー照射等により任意地の位置にグラフェンを合成することに成
功した。また、グラフェンナノギャップ電極にポリチオフェンを架橋させ、電気特性の評価を行った。また、糖
鎖を修飾することにより、ウイルスセンサとして応用できることを示した。また、メモリとして機能を持った有
機分子をグラフェン表面に修飾することにより、メモリデバイスとして有用であることも示した。

研究成果の概要（英文）：Graphene can be a base of organic molecular architectonics because graphene 
is easily modified by organic materials. Here we investigated novel methods of graphene synthesis 
and devices functionalized by organic materials. Poly-thiophene formed brides between graphene 
nanogap electrodes, which transport characteristics was investigated.  As the results, graphene can 
be synthesized directly on insulator substrates by the laser irradiation and thermal annealing 
process. Glycan-functionalized graphene FETs can be applied for virus sensors.

研究分野：ナノカーボン

キーワード： グラフェン　合成　バイオセンサ　分子アーキテクトニクス
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１．研究開始当初の背景 
炭素原子による２次元構造であるグラフ
ェンは高い移動度を持っていることや化学
的に高い安定性を持つ等の様々な優れた物
性を持っていることから様々な研究が行わ
れてきた。特にグラフェンはπ-π相互作用に
より、６員環構造をもつ有機分子と結合しや
すい性質がある。そこで、本研究では、グラ
フェンに有機分子を容易に修飾できること
から、「分子アーキテクト」の土台とするこ
とが可能である点に着目した。そのために、
従来不可能であった絶縁基板上に直接グラ
フェンを成長する技術を開発し、グラフェン
表面を有機分子で修飾して機能化すること
により、新規グラフェンデバイスを開発する
ことを目指した。 
 
２．研究の目的 
本研究では具体的には以下の三点に着目
して研究を行った。 
①絶縁体基板上へのグラフェンの新規合成
法の確立 
②グラフェンを電極とした有機分子の電気
特性評価 
③グラフェンの表面を有機分子によって機
能化することにより、バイオセンサやメモリ
デバイスとして応用すること 
 
３．研究の方法 
①グラフェンの新規合成法の確立 
絶縁基板上に直接グラフェンを合成する
方法としては触媒と炭素を予め基板上に蒸
着した後に加熱する。加熱する手法としてレ
ーザーを用いて局所的に加熱する方法(図１
(a))と電気炉で全体を加熱する方法の二種
類の手法で行った。レーザーアニ―リング法
では基盤として SiO2 とポリエチレンナフタ
レートを使用して、グラフェンの合成を試み
た。 
②グラフェンを電極とした有機分子の電気
特性評価 
CVD 法で合成したグラフェンを SiO2基盤上
に転写し、電子線露光装置により、グラフェ
ンを10 nm 程度のギャップをあけてエッチン
グを行い、グラフェンナノギャップ電極を作
製する。その後、長さ 100 nm 程度のポリチ
オフェン分子が溶けている溶液に長時間浸

漬することにより、グラフェンナノギャップ
電極間にポリチオフェン分子を架橋させる
（図 4 (a)）。その後、冷凍機で冷却しながら
電気特性の評価を行った。 
③グラフェンバイオセンサデバイス、 
グラフェンのウイルスセンサを作製する
には、人間細胞表面をグラフェン FET 上に再
現するためにヒト型糖鎖の修飾を行う必要
がある。グラフェン FET に有機分子である糖
鎖を修飾する方法としては、まず１-ピレン
ブタン酸スクシンイミジルエステルが溶け
た溶液に長時間浸漬することによってグラ
フェン表面に１-ピレンブタン酸スクシンイ
ミジルエステルの修飾を行う。その後、末端
がペプチドになっている糖鎖溶液に長時間
浸漬することによりグラフェンに修飾され
ているスクシイミド基とペプチド結合させ
て、糖鎖の修飾を行った。修飾後にターゲッ
トとなる擬似ウイルスやたんぱく質を滴下
していき濃度に対するグラフェンの電気特
性の変化を評価した。 
 

図１(a) レーザーアニーリング法によるグ
ラフェン合成の模式図. (b) レーザーアニ
ーリング法により作製したグラフェン
FETの光学顕微鏡写真. 

図 2 (a)レーザーアニーリング法によって
PEN 基板上にグラフェン合成の模式図、
(b)レーザーアニーリングを行った試料の
光学顕微鏡写真. 

図 3 (a) 絶縁体基板上直接グラフェン合成
後の光学顕微鏡写真. (b) 絶縁体基板上直
接合成したグラフェンのラマンスペクト
ル. (c) 絶縁体基板上直接合成したグラフ
ェンの伝達特性. 
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４．研究成果 
①グラフェンの新規合成法の確立 
図１(a)にレーザー照射によるグラフェン
合成の模式図を示す。図１(b)は実際に Ni と
炭素を蒸着したところにレーザーを照射し
た後の、光学顕微鏡写真である。中央がレー
ザーを照射した領域であり、照射して加熱さ
れたことによって触媒となる Ni が過熱され
て、Ni が横に移動して穴ができているのがわ
かる。そこにはグラフェンが存在しているこ
とがラマン測定等や電気測定から確認でき
た。Ni が移動していきながら一度 Ni 内に固
溶した炭素がグラフェンとなって析出した
と考えられる。図２(a)はポリマー上に Ni 蒸
着した後に Ni 上にレーザーを照射した試料
の光学顕微鏡写真である。照射したところで
は基板に含まれる炭素からグラフェンが合
成されている。図２(b)は作製したグラフェ
ンにイオン液体を滴下し、イオン液体をトッ
プゲートとして伝達特性を調べた測定結果
である。グラフェン特有の両極性特性が見え
ている。また、レーザー強度が 30 mW よりも
50 mW の方が電気特性の良いグラフェンがで
きていることから、グラフェンの質は照射す
るレーザーの強度に依存し、より強いレーザ
ーを照射した方が電気特性の良いグラフェ
ンができていることが分かった。 
図 3(a)は Ni と炭素を SiO2基板上に蒸着し
た後にアルゴン中 850 ℃で１０分間過熱後、
Ni を除去した後の光学顕微鏡像である。中央
の紫色の部分が Ni と炭素が蒸着してあった
領域であり、基盤表面と色が違うことから何
かがあることがわかる。図 3(b)は Ni と炭素
が蒸着してあった領域のラマンスペクトル
である。グラフェンに特徴的な D, G, G’ の
ピークがあることがわかる。つまり、蒸着し
おいた炭素が Ni が触媒となってグラフェン
に変化したと考えられる。図 3(c)は合成した

グラフェンに電極を接合し、バックゲート特
性を調べたものである。グラフェン特有の両
極性の特性が見て取れる。 
 以上からレーザー照射や基盤を加熱する
ことでグラフェンを絶縁基板上に直接合成
できることを示した。 
 
②グラフェンを電極とした有機分子の電気
特性評価 
図４(a)はグラフェンナノギャップ電極に
ポリチオフェン分子を架橋させたデバイス
の模式図である。図 4(b)は実際に作製したポ
リチオフェン分子を架橋させたデバイスの
原子間力顕微鏡像である。グラフェンナノギ
ャップ電極間が高くなっている箇所があり、
ここにポリチオフェンが架橋されているこ
とがわかる。このデバイスの電気特性の温度
依存性を測定した結果が図５(a,b)である。
この分子特有の温度依存性を示している。グ
ラフェンナノギャップ電極を利用すること
によって、始めてポリチオフェン分子の電気
特性を評価することができた。 
 
③グラフェンバイオセンサデバイス 
 図は 5(a) はヒト型糖鎖を修飾したグラフ
ェン FET の測定系の模式図である。このデバ
イスに糖鎖に結合するたんぱく質を滴下し
ていった結果を図 5(b)に示す。ここで SSA は
ヒト型糖鎖に特異的に結合するたんぱく質、
MAM は鳥型糖鎖に結合するたんぱく質、BSA
は糖鎖とは結合しないたんぱく質であり、擬
似ウイルスとしてこれらのたんぱく質を使
用した。それぞれのたんぱく質を滴下してい
った結果から、MAM 及び BSA では電流が変化
していないが、ヒト型糖鎖と結合できる SSA
でのみ大きく電流値が変化しているのがわ
かる。これは SSA がグラフェン上のヒト型糖
鎖に結合し、グラフェンの電気特性を考えら

図 4 (a) グラフェンナノギャップ電極にポ
リチオフェン分子を架橋させたデバイスの
模式図. (b) グラフェンナノギャップ電極に
ポリチオフェン分子を架橋させたデバイス
の原子間力顕微鏡写真.  

図 5 (a) グラフェンナノギャップ電極にポ
リチオフェン分子を架橋させたデバイスの
各温度におけるソースドレインで圧に対す
る電流. (b)デバイスを流れる電流の温度依
存性.  
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れる。以上から、グラフェンにより SSA を検
出できるとともに、グラフェンを糖鎖で機能
化したことにより、SSA を高感度に選択的に
検出できた。これらの結果から糖鎖機能化グ
ラフェンFETはウイルスセンサとして応用で
きる可能性があることがわかった。 
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