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研究成果の概要（和文）：微細化したグラフェンに大気下で大きな電流を流すことで加熱し、グラフェンを酸化
させることで微細化し、容易にグラフェン量子ドットを作製することに成功した。極低温でクーロンブロッケー
ド領域において、トンネル結合が強い単一の量子ドットに見られる近藤効果によるものと思われるゼロバイアス
異常を検出した。また、グラフェンの合成の研究に取り組み、グラフェンの核密度を局所的に制御し、グラフェ
ンを任意の位置に合成することに成功した。

研究成果の概要（英文）：We fabricated easily graphene quantum dot devices by current annealing of 
nano-fabricated CVD graphene. Zero-bias anomaly of fabricated graphene quantum dots due to Kondo 
effect was detected at a low temperature. We demonstrated position-controlled graphene synthesis by 
controlling the nuclear density of synthesized graphene in a CVD method.

研究分野： 半導体
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１．研究開始当初の背景 
半導体トランジスタは小型化が進み、高性

能化の限界を迎えつつある。そこで、電荷を
使わず省エネなスピントランジスタや量子
計算といった、新しいデバイスや計算手法の
実現が期待されている。最近では半導体量子
ドット中においてスピン軌道相互作用の制
御[1]やスピン軌道相互作用を利用した電子
スピン共鳴[2]、クーパー対分離素子[3]など、
スピンに関する研究が盛んに行われている。
グラフェンはスピン状態を緩和に影響を与
えるスピン軌道相互作用や核スピンの影響
が小さいことからスピン状態を長時間保持
することに優れた物質である。実際に室温で
のスピン注入がグラフェンにおいて報告さ
れている[3]。しかしながら、高品質なグラ
フェンの合成手法としては剥離法が行われ
ているが、この手法では大面積化が難しく、
将来的な応用には向いていない。そこで、本
研究ではグラフェンの合成からグラフェン
量子ドットの研究に取り組んだ。また、機能
化したグラフェンを用いたバイオセンサ応
用などにも取り組んだ。 
 
２．研究の目的 
グラフェン量子ドットを容易に大量作製

するための、新規なグラフェン量子ドット作
製の作製し、その物理現象を調べることを目
的とした。 
 
３．研究の方法 
グラフェンの合成方法としては、大量合成

するのに最も一般的な、通常の化学気相成長
法以外に、図 1示すようなにレーザーを照射
することによって、グラフェンを任意の位置
に直接基板上に合成するという新しい手法
に取り組んだ。化学気相成長法でのグラフェ
ンの合成においては、合成されるグラフェン
の核密度を局所的に制御することによって、
銅箔上の任意の位置にグラフェンを合成す
ることなども行った。また、グラフェン量子
ドットを合成する手法としては予め細くエ
ッチングした上で、大きな電流を流すことに
よってグラフェンを加熱して酸化すること
でさらに微細加工し、グラフェン量子ドット

を作製した。作製した量子ドットは希釈冷凍
機を用いて局低温で測定を行った。 
 
４．研究成果 
＜レーザー照射によるグラフェンの合成＞ 
 ポリマー基板上に Ni を蒸着した後にレー
ザーを照射したところ加熱されたことによ
り、Ni に穴が生じた。その穴のラマンスペク
トルを測定した結果を図 2に示す。グラフェ
ンの特徴である大きな D ピーク、G ピーク、
そして、小さく２D のピークが見られる。こ
れらのピークが生じていることからレーザ
ー照射によって生じた穴にグラフェンが合
成されていることがわかる。図３(a)は実際
にレーザー照射によって作製したグラフェ
ン FET の光学顕微鏡写真である。レーザー照
射した箇所の Ni が溶けて消えているのがわ
かる。図３(b)は 50 mW と 30 mW のレーザー
強度で照射したことによって作製したグラ
フェン FET の伝達特性を示す。グラフェン特
有の両極性伝導の特性が見えていることが
わかる。また、50 mW の方が良いグラフェン
が合成されている。このようにレーザー照射
によってグラフェンを合成し、FET を作製可
能であることを示した。また、フレキシブル
な基板上に作ることができたことから、フレ
キシブルデバイスとしての応用も期待でき
る。 

 

図２、レーザー照射後のラマンスペクトル 

図１、レーザー照射によるグラフェン合成

の模式図 

図３（a）レーザー照射によって作製したグ

ラフェン FET の光学顕微鏡写真 
（b）グラフェン FET の伝達特性 



 
＜電流アニーリングによるグラフェン量子
ドットの作製と近藤効果の検出＞ 
化学気相成長法によって銅箔上に合成し

たグラフェンを Si/SiO2 基板上に転写し、電
子線リソグラフィーとプラズマエッチング
により、グラフェンを 100 nm 程度の幅にエ
ッチングした。図４にエッチングしたグラフ
ェンに室温大気下で５Ｖまでのソース・ドレ
イン電圧をかけたときの電流を表す。1 回目
と3回目を比較すると電流値が減少している
ことからグラフェンの抵抗が増加している
ことがわかる。これはグラフェンが電流によ
って加熱されたことで酸化して細くなった
ためである。これを何度も繰り返すことによ
ってグラフェンの抵抗値を 100 k程度まで
増加させた。その後、極低温で測定を行った。 
図５に電流加熱によってエッチングしたグ
ラフェンを 10 mK で測定したときのゲート電
圧特定の結果を示す。ゲート電圧に対して流
れる電流が振動していることから、これは量
子ドット特有のクーロン振動であると考え
られる。この結果からグラフェン量子ドット
ができていることがわかる。 
図６は作製したグラフェン量子ドットの

電気伝導度のソース・ドレイン電圧及びゲー
ト電圧に対するカラーマップである。黒い点
線は量子ドット特有のクーロンダイアモン
ドを示す。ダイアモンドの大きさから帯電エ

ネルギーは 1.5 meV 程度である。一般的には
クーロンブロッケード領域ではコンダクタ
ンスは低くなるが、ゲート電圧が-19.5 V 付
近ではゼロバイアスのコンダクタンスが高
くなっているのがわかる。図７は通常のクー
ロンブロッケード領域（Vg = -16 V）とゼ
ロバイアスのコンダクタンスが高くなって
いる領域（Vg = -19.56 V）でのコンダクタ
ンスである。ゼロバイアスコンダクタンスの
ピークが見られる。これはおそらく近藤効果
によって引き起こされたものではないかと
考えられる。近藤効果とはトンネル結合が強
い単一の量子ドットに見られる現象で、リー
ドの電子と量子ドット中の電子がスピン一
重項状態を形成する結果近藤共鳴順位が量
子ドット中のフェルミエネルギーに生じる
現象である。結果としてゼロコンダクタンス
が上昇し、ピークになる。これら結果はトン
ネル結合が強いグラフェン量子ドットが形
成されていることを示している。 
 以上から電流アニーリングによってグラ

図４、室温大気下でのグラフェンの電流

アニーリング 

図５、電流アニールによって作製したグラ

フェン量子ドットのクーロン振動 

図６、グラフェン量子ドットのソース・ド

レイン電圧 Vsd とゲート電圧 Vg に対

するコンダクタンスカラープロット 

図７、クーロンブロッケード領域（Vg = -16 
V）とゼロバイアスのコンダクタンスが
高くなっている領域（Vg = -19.56 V）で
のコンダクタンス 



フェンの微細加工を行い、量子ドットが作製
可能であることを示した。また、グラフェン
量子ドットでは初めて近藤効果によるもの
と思われるゼロバイアスコンダクタンスピ
ークを検出した。 
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