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研究成果の概要（和文）：本研究では、グラフェン中に欠陥を導入することで新たな物性の発現やそれに基づく
新機能電子デバイスを提案することを目的とした。ここでは、グラフェンと不純物分子との相互作用に関して明
らかにし、それによる電子構造の変化や輸送特性との関係性を示した。また、これらの関係性を利用すること
で、環境汚染物質などを選択的に検知可能な高感度センサーデバイスへ応用できることを示した。

研究成果の概要（英文）：Introducing defects into graphene was studied to control the physical 
properties and to develop high-performance graphene-based electronic devices. In this study, the 
relationship among the interactions of graphene with molecules, electronic structures, and transport
 properties was clarified. Defective graphene was found to be useful for highly sensitive sensor 
device to selectively detect environmental pollutants in air.

研究分野： 表面界面物性

キーワード： グラフェン　原子膜物質　ナノチューブ　第一原理輸送計算

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
原子膜物質の代表的な物質のグラフェンは、特異な物性を示すことから、高性能電子デバイスへの応用が期待さ
れていた。本研究で得られた成果は、欠陥の存在がグラフェンの特性やデバイスの性能に大きく影響を及ぼすこ
とを示唆しており、学術的にも社会的にも意義がある。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 
グラフェン（グラファイトの一原子層）は、極めて高いキャリア移動度など特異な電子的特

性を有することから、新たな物性発現の可能性のみならず、電界効果型トランジスタの伝導チ
ャネルやセンサーなど電子デバイス応用への可能性が期待されている。通常、異種原子をグラ
フェンにドープすることで、電子（ｎ型伝導特性）や正孔（p型伝導特性）などの電気的キャリ
アを誘発するなどグラフェンの電子的特性を制御する。また、ドープされたグラフェン内の異
種原子ドーパント近くでは、グラフェン表面上での反応性や吸着性を向上させることが報告さ
れている。窒素は、異種元素ドーパントとして有力な候補として知られており、盛んに研究が
行われてきた。例えば、窒素ドープ型グラフェンは、ｎ型トランジスタのチャネルとして有望
な基盤材料であることや、窒素ドーパント周りで水素が吸着することから、水素貯蔵材料とし
ての応用の可能性について議論されてきた。一方、ホウ素はドーパントとして有用な元素であ
るが、これまで十分に研究がなされていない状況にあった。近年、窒素ドープ型グラフェンよ
りもホウ素ドープ型グラフェンの方が、より不純物分子などに対する吸着性や反応性が向上す
ることが報告された。そのため、ホウ素ドープ型グラフェンは、反応性が高く、エネルギー効
率の高いデバイス材料として有望であることが期待されていた。 
 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、グラフェンへ異種原子をドープすることにより、グラフェンの新機能出現の可能

性を探索すると共に、グラフェン型高機能電子デバイスの設計を行うことを目的とした。ここで
は、不純物ドーパントとしてホウ素に着目し、構造安定性、電子構造、輸送特性や反応性などの
基礎的な物性を明らかにし、それらを用いた電子デバイス応用を提案する。また、窒素ドーピン
グによるグラフェンの物性の類似点・相違点を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
 
（１） グラフェンを用いたセンサーデバイス応用を目指して、ホウ素ドープ型グラフェンの
環境汚染物質の吸着特性を調べた。環境汚染物質として代表的な窒素酸化物と炭素酸化物を用
い、また大気中にある典型的な物質として酸素や窒素を用いた。ホウ素ドープ系との比較のため、
窒素ドープ系に関しても調べた。さらに、ホウ素ドープ型グラフェンの電子輸送特性を調べ、環
境汚染物質などのガス吸着と輸送特性との関係を調べた。 
（２） グラフェンは、一原子層であるため基板物質などに置いた場合、グラフェンの物性が
基板の種類によって影響を受けることが報告されている。ここでは、二層系グラフェンに関して
ホウ素ドーピングの影響と環境汚染物質群の吸着特性を明らかにすることを目的として、研究
を行った。二層系グラフェンには、3種類の積層パターンが報告されているが、これら 3種類に
関して調べた。 
（３） グラフェンの反応性や吸着性を高めることを目的に、グラフェンを曲げた状況下での
物性を調べることを行った。グラフェンの曲率の影響を考慮したモデルとして、ナノチューブを
用いた。曲率の違いを明らかにするため、直径の異なる 3種類のナノチューブを主に用いた。 
 
 
４．研究成果 
 
（１） 環境汚染物質を含めた分子の吸着特性に関しては、窒素ドープ系よりも、ホウ素ドー
プ系の吸着エネルギーが大きい、また、吸着分子とグラフェン間の結合距離が短いといった傾向
があることが分かった。これらの結果から、大気雰囲気中で、一酸化窒素と二酸化窒素だけがホ
ウ素ドープ型グラフェンと強く吸着することが分かった（図１）。次に、グラフェンの輸送特性
を調べた。ホウ素をドープすると、グラフェンの伝導度が大きく変化することが分かった。また、
一酸化窒素が吸着した場合と二酸化窒素が吸着した場合とでは、グラフェンの伝導度が異なる
ことが分かった（図２）。このことは、グラフェンの伝導度が、吸着する分子の種類に依存して
固有の値を示すことを意味している。以上の結果、ホウ素ドープ型グラフェンは、環境汚染物質
である一酸化窒素と二酸化窒素を選択的に識別可能なセンサーデバイス材料として有用である
ことを示唆する結果を得た。本研究成果は、応用物理学会欧文誌に学術論文として出版され、ス
ポットライト論文に選ばれた。 
 
 



 

 
（２） ３種類の積層パターンの違いに関わらず、窒素酸化物などの環境汚染物質の吸着特性
には、大きな違いは見られなかった（図３）。また、二層グラフェンの吸着特性は、単層グラフ
ェンと類似した結果を示すことが分かった。このことは、環境汚染物質の吸着に関して、二層グ
ラフェンの一層分は、緩衝層として機能していることを意味する。一方、二層グラフェンの輸送
特性について調べた結果、それぞれの積層パターンに依存した特有の伝導特性がみられること
が分かった（図４）。また、二層グラフェンの伝導度は、吸着する分子の種類に依存して固有の
振舞いを示すことが分かった。これらの結果から、二層グラフェンにおいても、一酸化窒素と二
酸化窒素を選択的に識別可能なデバイス材料として有用であることが分かった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
（３） ホウ素ドープ系と窒素ドープ系ナノチューブへの不純物ガス吸着の吸着エネルギーは、
グラフェンの場合よりも全体的に向上した。窒素ドープ系では、大気雰囲気中で一酸化窒素や二
酸化窒素のみが強く結合する。ホウ素ドープ系では、窒素酸化物と強く結合するとともに、一酸
化炭素及び酸素とも強く結合することが分かった。また、ホウ素ドープ系では、一酸化炭素や酸
素が吸着すると、伝導度が大きく変化する。一方、窒素ドープ系では窒素酸化物が吸着すると、
価電子帯のみならず伝導帯の領域でも伝導度が大きく変化することが分かった。また、ナノチュ
ーブの直径が大きくなると、吸着エネルギーが大きくなる傾向があることが分かった。以上の結
果から、ホウ素ドープや窒素ドープナノチューブを用いることで、環境汚染物質の窒素酸化物、
人体に有害な一酸化炭素や大気中の酸素は、選択的に検知可能であるといった結果を得た。 
 

図１ ホウ素ドープグラフェン上の(a)一酸

化窒素と(b)二酸化窒素の最適化構造. 

図２ グラフェンのコンダクタンスス

ペクトル. 

図３ 二層グラフェンの３種類の積層図. 

図４ 二層グラフェンのコンダクタンススペクトル. 
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