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研究成果の概要（和文）：近年、新たな電子材料として脚光を浴びているグラフェンに対して、歪みによる電子
物性制御を実現するために、超高真空および低温環境下の走査型トンネル顕微鏡中で試料に応力/ひずみ印加可
能な方法と機構の検討を実験的に行った。金属あるいはPET基板上の単層グラフェンに対して曲げ変形による応
力/歪み印加を行った結果、0.4%程度の歪みが確認されたが、電子状態を制御するためにはさらに大きな歪み発
生の可能な方法が必要であることが判明した

研究成果の概要（英文）：To resolve the band gap issue of graphene, strain application has been 
proposed. This study was conducted to develop a method to apply strain in graphene and to 
characterize in situ its electronic properties exploiting an ultrahigh-low temperature scanning 
tunneling microscope. We adapted a quartz indenter in a sample holder to bend a single layer 
graphene sheet placed on a PET substrate. As a result, we concluded that this method enables only a 
strain application of up to 0.4 % in the graphene sheet, which is not large enough to induce 
variations in electronic property. Other methods to obtain larger strain are required.

研究分野：表面物理
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研究成果の学術的意義や社会的意義
炭素原子からなる原子層状のグラフェンは次世代の高速電子デバイス用の材料として注目を浴びているが、実際
にデバイスに実装するためにはその電子的特性を改良する必要がある。その方法の一つに歪みを印加することが
提案されている。そこで、歪みとグラフェンの電子特性の関係を評価可能にする技術開発として、走査型トンネ
ル顕微鏡中で動作する歪み印加機構を製作し評価を行った。その結果、歪み量を制御しながら電子特性の評価が
可能であることを示した。また、電子特性制御にはさらに大きな歪みを誘起する仕組みが必要であることも判明
した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
材料に歪みを導入すると、その物質に固有な格子定数の変化が引き金となり、電子状態、バン
ド構造、材料強度などの物性変化が起こる。言い換えれば制御された歪みの導入は材料に新たな
機能性を発現させる手段として重要な役割を持つ。例えば、歪みを利用して電気特性の改良を行
ったよく知られる材料として、LSI に用いられる歪みシリコンが挙げられる。近年、新たな電子
材料として脚光を浴びているグラフェンの電子物性を歪みにより制御する「歪みエンジニアリ
ング」が理論的に提案されているが 1)、同時に、よく制御された歪みをグラフェンに印加し、そ
の電子物性を評価する技術が必要となる。 
グラフェンの電子物性における歪みの効果はカリフォルニア大学の Crommie グループによっ
て実験的に最初に示されている。Pt(111)上に偶発的に成長したグラフェンナノバブル上で測定
されたトンネル分光スペクトルには、ランダウ量子化に起因する状態密度の振動が確認され、こ
れにより歪みグラフェンには擬似的に高磁場が印加された状態と同様であり、その擬似的磁場
強度は現存のマグネットでは達成できない 300T を超えると見積もられた 2)。同様に、歪みよっ
て誘起されたランダウ量子化が、アルカリ金属原子を層間に挿入したグラファイトにおいても
観察されることが、筑波大の中村グループにより報告されている 3)。グラフェンはその優れた電
気的・機械的特性から電子デバイスへの応用が期待されているが、その電子状態はディラックコ
ーンの頂点が向かい合うギャップレス構造のために、そのままでは配線材料にしか応用ができ
ない。そのため、電子デバイスの心臓部であるトランジスターへ適応させるために、ドーピング
や多層化によりバンドギャップを人為的に作製する努力がなされている。一方、室温で量子ホー
ル効果を示すという素晴らしい性質があるが、高磁場の印加が必要となる。そのため、高磁場を
必要とせず、離散化したエネルギー準位を利用できる歪みグラフェンは、グラフェン電子デバイ
スを実現する有力なアイデアである。しかし、これまで歪みグラフェンはナノバブルやリップル
構造のように偶然に出来た試料が研究されているに過ぎない。 
 
２．研究の目的 
グラフェンの電子状態評価には走査型トンネル顕微鏡(STM)が有効である。本研究では、超高
真空・低温環境下に設置された STM 中で曲げ変形による応力/歪み印加を可能にする機構を製作
し、その性能を実験的に評価する。これにより歪み場を制御しながら、材料表面の電子状態評価
技術を確立していく。 
 
３．研究の方法 
① 応力印加ホルダーの動作確認：マイカ基板にエピタ
キシャル成長させた Au(111)および 30 m の厚さま
で研磨した Si 基板を利用した。超高真空(UHV)中で
これらの試料表面の清浄化後、応力印加の前後で表
面形状を STM で確認した。 
② グラフェンへの応力印加実験：Au(111)/マイカ基板
にカーボン蒸着あるいはエチレンガスを用いた CVD
法によりグラフェンの作製を行った。または、PET(ポ
リエチレンテレフタラート)基板に転写されたグラ
フェンを利用した。基板ごと裏面から石英製の圧子
を押し付けて変形させることにより表面に一軸引張
り歪みを発生させ、表面構造や電子状態の STM 計測
を行った(図 1)。 
 
４．研究成果 
①応力印加ホルダーの動作確認： 図 2に Au(111)/マイ
カ試料の裏面に圧子を押し込む前後で観察された STM 像
を示す。応力印加前は金のステップとテラス構造が確認
できた[図 2(a)]。図 2(b)は 78 K まで冷却された試料に
応力印加を行った場合の STM 像である。<110>方向に沿い
数百 nm 直線的に続くステップが出現していることがわ
かる。このようなステップは、清浄化プロセスのアニー
ルでは通常形成されず、応力印加によって表面近傍です
べりによる塑性変形が起こった結果、最表面ではステッ
プとして観察されている。一方、室温で同様の応力印加
を行うと、<110>方向に沿ったステップで囲まれた 3回対
称のテラス形状に表面の再構成が起きている。しかもテ
ラスの角はとれて丸くなっている。室温ではすべり変形
が起こった後、表面エネルギーを低下させるために、表
面原子の拡散が起こり、テラス形状が変化すると推察さ
れる。UHV 環境下の清浄表面は、金のアドアトムがある
程度表面を拡散し、ゆっくりと(数時間のスケールで)ス

図 1 実験方法 



テップ形状が揺らいでいるいることが報告されているが 4)、応力下での原子拡散と表面再構成は
非常に興味深い。また、Au(111)表面ではバルク構造に比べて、余剰原子が作り出すヘリングボ
ーン構造がよく知られるが、応力印加によってそれが消失することはなかった。以上の試験結果
から、室温と低温の両方において、試料に応力が実現されていることがわかり、製作した応力印
加機構が正常に動作することを確認できた。その一方で、試料に印加した応力または歪み量を定
量することが困難であることがわかった。試料ホルダーにロードセルや歪みゲージを組み込み、
応力または歪みを直接的に評価する方法や、ラマン分光によるフォノンバンドのシフトや光干
渉計による歪み測定による間接的な評価方法を今後の検討していく。 
②グラフェンへの応力印加実験：同ホルダーを用いて、PET 上の単層グラフェンへの応力印加を
試みた。図 3は応力印加後のグラフェンの STM 像である。グラフェンの原子分解能観察が成功し
た一方で、トンネル分光による明確な電子状態の変化は検出されなかった。この原因を探るため
に、グラフェンに誘起される歪み量をラマン分光で評価した。図 4(a)に示す応力印加試料ホル
ダーの製作を行った。STM 用の応力印加ホルダーとは異なり、試料裏面から圧子を押し当てて試
料変形させる方式ではなく、試料の両端の設置距離を変えることで、試料中央部を変形させ表面
歪みを発生させている。図 4(b)に示すように、基板を変形させてラマン分光測定を行ったとこ
ろ、2680cm-1付近に見られる 2D ピークのシフト量から、単層グラフェン内に誘起される歪み量
は最大で 0.4%と判明した。ランダウ量子化が発現するグラフェン中の歪み量は 4%～10%が必要
と報告されているが 5)、これに比べると基板変形で得られる歪み量は一桁程度少ない。基板変形
で得られる歪み量が少ない原因として、グラフェンと基板の相互作用が小さすぎるために、歪み
導入時にグラフェンと基板の間で滑りが起こることや、局所的にグラフェンの断裂が起こるこ
とが考えられる。 
③シリコン基板への応力印加実験：さらに、曲げ変形と歪み導入量の関係を調べるために、CMP
により厚さ 30 m まで薄膜化したシリコンウェハーについてもラマン分光のデータに基づき検
討を行った。その結果、曲げ変形によってシリコン基板に導入された最大歪み量は 0.13 %と予
想よりも非常に小さな結果となった。この歪み量を与える応力値に換算すると 239 MPa に相当
し、これ以上の応力印加では試料が破断してしまった。化学研磨したシリコンウェハーの破壊強
度は 48 GPa であるので 6)、その 1/10 以下の応
力で破壊が起こった原因は不明である。TiN 膜を
つけたシリコンウェハーの破壊強度が 1/10以下
になると報告されているので、シリコンウェハ
ーの薄膜化により酸化膜の割合が多くなり破壊
強度が低下した可能性も考えられる。 
④圧痕形成による歪み印加の検討：以上の結果
から、グラフェンの電子状態を制御するための
歪み導入法として、曲げ変形による方法は不十
分であることが判明した。そこで、さらに大きな
歪みを導入する代替案として、基板への圧痕形
成について検討を開始した。ビッカーズ硬さ試
験に用いられる圧子をシリコン基板に押し当て
て 10μm 程度の寸法の圧痕を形成すると、その
周囲(5 μm程度)で 3 %程度の歪みが得られるこ
とが報告されている 7)。UHV 中で試料表面に圧痕
を形成する機構を製作し、さらに STM 探針直下
で 10 μm程度の大きさの圧痕を探し出し、探針
アプローチを可能になる顕微 STM 装置の構築を
行った。予備実験の結果、シリコン基板に圧痕形

 
図 2 Au(111)/Mica試料を用いた応力印加ホルダーの動作試験. (a) 応力印加前, (b) 78 K
で応力印加後, (c) 室温で応力印加後の STM 像. 試料バイアス: +1.0 V, トンネル電流: 
50 pA. 

 
図 3 PET 上の単層グラフェンに応力印
加後の STM 像. 試料バイアス: +0.1 V, 
トンネル電流: 50 pA, 試料温度: 78 K. 



成を行い、その近傍に探針アプローチを成功した。圧痕周辺の清浄なシリコンダイマーの原子分
解能 STM 像が得られ、さらにトンネル分光でシリコンダイマーの電子状態が変化することも確
認できた。このような電子状態の変化は、圧痕による歪みが原因と考えられ、グラフェンへの歪
み導入法として有望である。その一方、サブマイクロメートルスケールの局所的な歪み量の定量
は挑戦的かつ今後の課題である。この解決策として、STM 探針直下でのラマン分光測定が可能な
装置の構築を進めている。今後、圧痕形成法をグラフェン試料へと展開し、グラフェンへの歪み
研究を行っていく予定である。 
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図 4 ラマン分光法による曲げ試験. (a) ラマン分光装置用に製作された応力印加試料ホ
ルダー, (b) PET上のグラフェンの曲げ変形による応力印加, (c) 応力印加によって誘起
されたグラフェンのラマンスペクトルの変化. 挿入図は 2Dバンドのシフト. 
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