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研究成果の概要（和文）：原子層材料グラフェンNEMS（ナノ電子機械システム）技術と、ビーム径～0.3 nmの収
束He+ビームによってグラフェンを直接ミリング加工するシングルナノメータ加工技術を融合させ、宙吊りにし
た両持ちグラフェン梁（長さ・幅100 nm～1 ミクロンスケール）上に直径3 ～4 nmのナノ孔の２次元アレイ（グ
ラフェンフォノニック結晶：GPｎC）素子を高速で作製することに成功した。また、GPnC構造におけるフォノニ
ックバンドギャップ形成の様子を大規模有限要素解析と原子スケールフォノン計算によって明らかにした。

研究成果の概要（英文）：By combining graphene-based NEMS (Nano-Electro-Mechanical-System) technology
 and single-nanometer patterning technology using focused He+ ion beam of ～0.3 nm in diameter, we 
succeeded to fabricatie two-dimensional array of nanopores of 3 - 4 nm in diameter (graphene 
phononic crystal: GPnC) devices on doubly-clamped graphene beams of length and width ranging from 
100 nm up to 1 micron. We also studied phonic bandgap formation by using large-scale finite element 
simulation and atom-scale phonon calculations. 

研究分野： ナノエレクトロニクス、NEMS
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

近年、ナノワイヤや CNT などのナノ材料に、
表面ラフネス・界面散乱などフォノン散乱増
大要因を導入することで、熱フォノン伝導を
低下させる研究が盛んになっている。さらに
フォノンの波動的伝播をトップダウン的に制
御しようとするフォノニック結晶(PnC)の試
みも行われている。しかし熱マネジメントの
観点から考えると、制御すべき波動性フォノ
ンの周波数帯域はサブ THz〜10 THz に及び、
この熱フォノン伝播をナノ構造で制御するこ
とは非常に困難である。現在の Si ベース PnC
で用いられているナノ孔寸法は〜100 nm で
あり、Si の機械的特性（ヤング率〜100 – 200 
GPa、デバイ温度〜640 K）と合わせて、フォ
ノン帯域は GHz 帯域に留まる。Si PnC を用
いて熱フォノン帯域をカバーしようとすると、
必要な加工寸法は< 1 nm となり、現在の加工
技術ではほぼ不可能である。 

２．研究の目的 

本研究では、ヤング率が 1〜4 TPa と Si に比
べて一桁大きく、デバイ温度は約 2800 K と
非常に高い原子層材料グラフェンを材料プラ
ットフォームに採用し、宙吊り構造としたナ
ノ電子機械（NEM）チャネル上に、収束ヘリ
ウムイオンビーム超微細加工技術を用いて、
シングルナノメータ（<10 nm）のナノ孔２次
元配列からなるグラフェンフォノニック結晶
(GPnC)を形成する技術を開発する。大規模シ
ミュレーションによるフォノン状態解析と
組み合わせることで、サブ THz〜数 THz 帯
域での波動性フォノン物性を人工的に設
計・制御する。 

３．研究の方法 

代表者が世界に先駆けて構築してきた集積グ
ラフェン NEMS(GNEMS)技術と、ビーム径
～0.3 nmの収束 He+ビームによってグラフェ
ンを直接ミリング加工する超微細加工技術を
融合させ、宙吊りにした両持ちグラフェン梁
上に直径・間隔<10 nm のシングルナノスケ
ール GPnC を形成する。また、これらのナノ
フォノニック構造におけるフォノニックバン
ドギャップ(PnBG)形成を大規模有限要素解
析と原子スケールフォノン計算によって解明
するとともに、GPnC 構造の設計指針を得る。 

４．研究成果 

4.1 有限要素法シミュレーションによるフォ
ノニックバンドギャップ解析 
 
前述のように炭素原子が２次元平面内で SP2

結合したグラフェンはヤング率がシリコンに
比べて約一桁大きい。この優れた機械的性質
は、熱フォノンの制御のために必要となる超
微細構造の寸法に対する要求を緩和するとい
う大きな利点をもたらすと考えられる。我々

は、まず、単層グラフェンに一辺 2 ～3 nm の
正方形ナノ孔アレイを開けた構造を、連続体
薄膜で近似し、面内方向の縦波音響（LA）フ
ォノンの伝搬スペクトルを２次元有限要素法
で計算した。図１(a)示すように、4.5 THz と
6 THz 付近を中心とする第一、第二フォノン
バンドギャップ(PnBG)が形成されているこ
とがわかる（それぞれの PnBG 帯域内でのフ
ォノン分布を図４(b)に示す）。また図４(c)は、
ナノ孔寸法<10 nm において、形成される第
一、第二 PnBG の帯域のナノ孔寸法依存性を
示している。熱電変換素子への応用を念頭に、
温度 200 ℃の熱フォノンエネルギーに相当
する周波数 9.85 THz を一つのガイドライン
として考えた場合、ナノ孔寸法として 10 nm
以下（シングルナノメータ）の微細構造が必
要となることがわかる。これは、電子線リソ
グラフィを用いた現時点でのシリコン微細加
工技術では極めて困難な水準である。 

4.2 ヘリウムイオンビームによる GPnC 作製 

両持ち梁構造にしたグラフェンにヘリウムイ
オン顕微鏡（HIM）で He+イオンを点で照射
し、その照射量と点の間隔をパラメータとし
て小規模ナノ孔アレイの加工実験を行った
（図 2(a), (b)参照）。図 2(c)は、約 5×105 ions/
孔の He+イオン照射量で、ビーム間隔 18 nm
として作製した 3×3 ナノ孔アレイである。２
次電子画像から得られたナノ孔列に沿っての
輝度分布（図 2(d)）から、形成されたナノ孔
の直径が 3～4 nm, 孔ピッチは～16 nm であ
ることがわかる。さらに照射量とピッチの最
適化を進めた結果、照射量 6.5×105 ions/孔に
おいて、孔ピッチ～9 nm（孔間のネック幅～
4 – 5 nm）と、孔直径・間隔ともにシングル

図 1 (a) 3 nm の正方形ナノ孔列を開けたグラ
フェン NEMS の TA フォノン伝播スペクト
ルと、(b) 第一、第二フォノンバンドギャッ
プ(PnBG)周波数でのフォノンブロッケード
状態。(c) PnBG 帯域のナノ孔寸法依存性 



ナノメータの加工に成功した（図３参照）。 

次に、長さ～200 nm、幅～100 nm の単層
グラフェン両持ち梁を用いて、梁全面への２
次元ナノ孔アレイの形成を行った。最初に 3
×3 ナノ孔アレイの場合に最適化したイオン
照射量 6.5×105 ions/孔を用いて加工実験を
行ったが、この条件では宙吊りグラフェン梁
全体が壊れてしまった。これはヘリウムイオ
ンビーム裾野の２次元的重なりによって、孔
間ネック領域のダメージが原因と考えられる。
そのため、、照射量を 5×105 ions/孔に低下さ
せ、孔ピッチを～18 nm に広げた結果、図 4
に示すようにグラフェン梁全面でのナノ孔ア
レイの形成に成功した。ミリング加工前のグ
ラフェン梁（挿入図参照）と比較してみると、
加工後のグラフェン梁が両端から～25 nm 程
度ずつ細くなっていることがわかる。これは
梁端近傍でビームをスキャンしてナノ孔列形
成を行う際に、端から一定幅の領域が削れて
しまうことを示しており、実際の GPnC 設計
の際にはこのエッジロスを考慮する必要があ

る。 

また、同じ加工条件で孔ピッチを小さくす
る実験を行った結果、ピッチ～14 nm（孔間ネ
ック幅～10 – 11 nm）までは同条件で加工可
能であることがわかった。図５に示すように、
所望のテラヘルツ帯域での PnBG を大きくす
るためには、孔ピッチもシングルナノメータ
で形成することが望ましく、更なるビーム条
件の最適化が必要である。  

 
さらに、GPnC 寸法を～1 m スケールまで

大面積化する実験を試みた。GPnC のスケー
ルアップにおいては、 ①そのベースとなる両
持ち梁グラフェン構造の安定的作製と、②
HIM による大面積加工時間と、加工中のドリ
フト等によるナノ孔構造の乱れ、などが技術
的課題となる。①については、大面積グラフ
ェン膜下の犠牲層をエッチングする際、溶液
の入れ替え速度を遅くして流体による構造の
破壊を抑制した後、超臨界乾燥を行うことで
対処した。図６は長さ～600 nm、幅～400 nm
のグラフェン梁の全面に GPnC 形成を行った
結果である。図６(c)の HIM 写真の倍率では
ナノ孔を直接確認できないが、孔ピッチ～18 
nm で～3 nm のナノ孔が全面に形成されて
いる。HIM による全面ミリング加工時間は約
１分であり、ナノ孔の２次元配列の乱れは観
察されなかった。また同様の加工実験を長さ
～600 nm、幅～4 m のグラフェン梁で行っ 

 
図２ (a) グラフェン両持ち梁上に、He+イオ
ンビーム照射量とビーム中心のピッチを変え
て 3×3 ナノ孔アレイのミリング加工を行っ
た結果。ビームの加速エネルギーは 30 keV。
18 nm ピッチの場合の(b)高解像度写真と、(c) 
A-B の線に沿った輝度プロファイル。 

 
図３照射量 6.5×105 ions/孔で加工した 3×3
ナノ孔アレイの高解像度写真と、(c) A-B の線
に沿った輝度プロファイル。 

 
図４ 長さ～200 nm、幅～100 nm の単層グ
ラフェン両持ち梁全面に加工した GPnC。照
射量 5.0×105 ions/孔、孔ピッチは～18 nm で
ある。挿入図は加工前のグラフェン梁。 

図５FEM 計算で求めた PnBG 帯域の孔ピッ
チ依存性（3 nm 孔を仮定）。本研究で達成さ
れたピッチは 14 – 18 nm である。 



たところ、加工時間は約７分で全面形成に成
功した（図７）。一方で、グラフェン梁長さを
＞1 m にした構造では、宙吊りグラフェン梁
を形成プロセス中に破壊してしまった。犠牲
層の液相エッチングプロセスの更なる制御が
今後の課題である。 

 
4.3 作製した GPnC 素子の伝導特性評価とフ
ォノン状態解析 
 
上述した長さ～200 nm、幅～100 nm のグラ
フェン梁上 GPnC にコンタクト電極を形成し
た２端子デバイスを用いて、電流‐電圧特性
の温度依存性を評価した（図８参照）。僅かで
はあるが室温でバンドギャップの形成が確認
された。また、温度を 150 K まで低下させた
ところギャップの拡大が観測された。この
GPnC のナノ孔間ネック幅は～14 nm である
が、孔周辺にヘリウムイオンビーム裾野によ
って欠陥が入ったダメージ領域が存在するこ
とを考慮すると、実効的なネック幅は 10 nm
程度と見積もられ、室温におけるギャップの
形成は量子サイズ効果に起因するものと考え
られる。また低温でギャップが増大する現象
は、ダメージ領域の点欠陥によるトランスポ
ートギャップの拡大と考えられる。 

有限要素法フォノンシミュレーションにお
いて、このビーム裾によって点欠陥が導入さ

れた領域を、実効的なヤング率が低下したグ
ラフェンとしてモデル化して計算した結果を
図９に示す。ダメージ層を考慮した構造では、
第一 PnBG 幅の拡大が見られるが、これは、
実効的なグラフェンネック幅が短くなったこ
とに伴うフォノン閉じ込めエネルギーの増大
によるものと考えられる。 

また、ナノ孔エッジの原子的ラフネスがフォ
ノン状態に与える影響を解析するため、原子
スケールでのフォノン分散関係の大規模解析
を行った。図１０は、ほぼ理想的な円に近い
ナノ孔での計算結果、図１１はエッジに大き
なラフネスを導入した場合での結果であり、
図１０(a)、図１１(a)の大きなスーパーセル
を用いて図１０(b)、図１１(b)の分散関係を
計算している。これらを比較すると、フォノ

 
図８ 長さ～200 nm、幅～100 nm の GPnC
素子で観測した I-V 特性の温度依存性: (b) T 
= 300 K, (c) 250 K, (d) 200 K, (e) 150K。 

 
図６長さ～600 nm、幅～400 nm のグラフェ
ン梁の全面に形成した GPnC。(a)は加工前、
(b)(c)は加工後の HIM 写真。 

図９ ナノ孔周辺のダメージ層を低ヤング率
のグラフェンでモデル化した構造での PnGB
帯域解析。 

図７ 長さ～600 nm、幅～4 m のグラフェ
ン梁の全面に形成した GPnC。(b)はその一部
分の拡大図。 



ン分散関係全体の様子はほぼ同じように見え
るが、PnBG や群速度低下を決定するブリル
アンゾーン端付近での様子には変化が見られ
る。図１１（ｃ）はそれぞれ、分散曲線に矢印
で示した点（不完全 PnBG の下端付近）で可
視化したナノ孔エッジの一部での原子変位の
様子である。エッジ端の原子配置の違いに加
え、原子変位（集団的には x 方向での孔のス
トレッチングモード）の様子の違いも認めら
れる。今後、GPnC のより精度の高い設計を
行っていく上では、原子解像度 TEM で得ら
れた孔エッジの原子配置データを直接取り込
んだフォノン計算も必要になると考えられる。 
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図 10 ほぼ完全な円に近いナノ孔形状でのフ
ォノン分散関係とブリルアンゾーン端での
青矢印で示した点における孔エッジの一部
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図11エッジラフネスを導入したナノ孔形状
でのフォノン分散関係とブリルアンゾーン
端での青矢印で示した点における孔エッジ
の一部での原子変位の様子。 
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