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研究成果の概要（和文）：互いに面内回転した（ツイスト角度）グラフェンを2層重ねると，ツイスト２層グラ
フェン(TBG)となる．本研究では，SiC基板上のエピタキシャルグラフェン成長・剥離・転写手法を用いて，ツイ
スト角を制御したTBGを作製し，それらの電子物性を調べた．
１．ツイスト角度制御：グラフェンはSiCにエピタキシャル成長することから，2枚のSiC基板端面をそろえるこ
とで０°のTBGとなリ，更にステッピングモーターで0.1°の角度制御によって0.7~4.0°の範囲で角度制御が可
能となった．
２．角度分解光電子分光(ARPES)を用いて電子状態の評価を行ったところ，各ツイスト角度の電子状態計算と良
く合う結果を得た．

研究成果の概要（英文）：When two layers of graphene rotated in-plane (twist angle) are stacked, a 
twisted two-layer graphene (TBG) is obtained. In this study, TBGs with controlled twist angles were 
prepared using epitaxial graphene growth, exfoliation, and transfer techniques on a SiC substrate, 
and their electronic characteristics were investigated.
1. Twist angle control: Graphene grows epitaxially on SiC, so by aligning the edge faces of two SiC 
substrates, it becomes 0 ° TBG, and by stepping motor, angle control is performed in the range of 
0.7 to 4.0 ° by 0.1 ° accuracy.
2. Using angle-resolved photoelectron spectroscopy (ARPES), electronic structures of TBGs were 
examined. The spectra were well matched with the electronic state calculation of each twist angle.

研究分野： 表面物理

キーワード： グラフェン　エピタキシー　電子状態
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研究成果の学術的意義や社会的意義
TBGは超伝導を始めとする様々なユニークな物性が発現する場として大きな注目を浴びており，将来のデバイス
応用への期待も高い．現状ではミクロンスケールの小片サンプルを用いた研究が主であり，サンプル品質にばら
つきがあり，整合性のよい結果が得られていない．ツイスト角度は特に制御が困難であることから，学術的な議
論を妨げる要因となっている．本研究で得られた大面積で，かつツイスト角度を制御したTBGを用いることによ
り，物性探索の範囲が大きく拡がり，新たな物性の発見に繋がる可能性がある．

※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 

近年，グラフェン単層に加え，図１のツイスト 2

層グラフェン（以下 TBG: Twisted bi-layer 

graphene）の新奇な物性に興味が集まっている．モ

アレ干渉(図 1b)によるポテンシャルの効果により

電子状態が大きく変調することが理論計算により示

されている[例えば 1]．特に回転角度が 5 度以下に

なるとフェルミ速度が大きく減少することや約 1 度

付近で 0 となる(マジックアングル)ことが挙げられ

る．これらの実験的な検証が試みられてきたが，未

だに（２０２２年現在）十分な直接的な証拠は示さ

れていない．２０１８年に，図 2 に示すように回転

角度 1.1 度 TBG において,モット絶縁体-超伝導遷移

を起こすことが報告された[2]．この結果はフェルミ

エネルギー近傍の電子状態密度の先鋭化により説明され，フェルミ速度が 0 になっていること

を間接的に示している.申請当時は，この論文が契機となって TBG は大きな注目を浴びた.しか

しながら，角度分解光電子分光(ARPES)や走査トンネル分光(STM/STS)を用いた電子状態の直接

観察はなされていなかった.その理由はサンプルの品質および面積に起因する.モアレ積層系 2

層グラフェンを作製するためには，現在においてもグラフェンの剥離・転写以外にはない.この

手法はグラフェンの歴史が始まってから，今日に至るまで物性・デバイス研究のために用いられ

てきたが，転写領域が小さいことが問題であった. 

 
２．研究の目的 
 
上述のような背景の中，相互回転角度を自在に制御した TBG を作製し,それらの電子状態やキ

ャリア輸送特性を実験的に明らかにすることが本研究の目的である. 

マジックアングルである 1.1 度においてフェルミ速度が 0となることは，モット絶縁体-超伝

導遷移の観察によって間接的に示されたものであり，直接電子状態を観察した訳ではない.同様

に他の回転角度においても今まで直接電子状態を観察した例はほとんどない.直接観察が可能な

手法としては，ARPES が主であるが，一部の特殊な装置を除き，空間分解能は数ミリ径のオーダ

ーである.冒頭で述べたように 1 層でも比較的大きな面積の転写は困難な状況であり，かつ TBG

の回転角度制御は未踏であった.しかし，我々は独自のグラフェン成長法・剥離/転写法の融合で

このようなサンプルを作製できることを見出した.①剥離容易なエピタキシャルグラフェンを，

②高真空中で直接転写，かつ高速電子線回折(RHEED)を用いて，その場で③回転角度制御が可能

な技術である.この手法により ARPES や伝導測定に資する高品質・大面積 TBG の実現を目指す. 

 
３．研究の方法 

3.1剥離・転写装置の最適化 

TBG高真空転写装置内では，転写基板・被転写基板を上下に配し，アニールした後，RHEEDに

よりそれぞれのグラフェン表面の清浄性を確認できる.その後 RHEEDを用いて結晶方位を設定す
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るが，菊池ラインの対称性を用いると完全に同じ方位に設定することができる.モアレ積層のた

めに，その後上部基板をマニピュレータにより回転させる.現状の装置では高々1 度程度の精度

であるが，計算によれば，小数点 2桁の角度の違いによっても電子状態が変化すると予想される

ことから，小数点 2桁以上の制御を行う必要がある.そのためにはマニピュレータに変速ギア・

ステッピングモーターを付加する.また，正確な転写にはマニピュレータの中心軸が完全に一致

していることが重要であることから，各マニピュレーターに x-y 軸補正(およびあおり角補正)

機構が必要となる.更に，界面不純物低減のために超高真空対応とする. 

 

3.2 回転角度制御 TBG の作製と構造評価 

申請時には均一な TBG の作製までは至っていなかった.図３の

光学顕微鏡像に示すように部分的に 2 層化しているが，転写され

ていない領域(図３の数字 1)が多い.従って，全面均一に転写する

ためには，転写機構を明らかにする必要がある.高真空中 200 度以

上の温度で圧着し剥離させる必要があること程度がわかってい

た．圧着時の加重との関係，原子レベルでの接合状態，グラフェ

ン間ファンデルワールス力の温度依存性，グラフェン/SiC間の相

互作用，電荷の影響等々に関して定量的な検討が課題となる. 

作製した TBG の構造は，主に低速電子線回折(LEED)を用いて回転角度の定量評価を行う.主回

折スポットの回転角度では，小数点以下の精度は得られないが，モアレ構造による超格子反射点

から周期距離が得られるため，構造モデルとの比較で正確な回転角度を求めることができる.ま

た，トンネル顕微鏡(STM)によるモアレ模様の観察により妥当性の検討が可能である.更に，モア

レ積層の電子状態は層間距離に大きな影響を受けると考えられるが，これは X 線 CTR 散乱法や

全反射高速陽電子回折法(TRHEPD)(KEK共同利用)により厳密に決定可能であり，回転角度依存性

に関しても議論が可能となる. 

 

3.3 TBG の物性評価 

得られた様々な回転角度を有する TBG の物性は以下の項目に関して評価する. 

１) ARPES測定・電子状態計算 

TBG の電子状態の直接測定に関する報告はほとんどない.低回転角度においてフェルミ速度が減

少するという計算は，様々なグループからの報告がある.数少ない実験では，SiC-C 面上に成長

する回転したグラフェン層(多結晶)を空間分解能が非常に良い特殊な高分解能 ARPES を用いて

測定した報告がある[6].回転角度依存性はほとんどないという結果を得ている.現状では理論と

実験のどちらが正しいかは明らかになっていない.また，2 つのディラックコーンが交差する部

分での Van Hove singularity に関しても理論との齟齬を示唆する結果であり，今後明らかにす

る必要がある.また，微小な回転角におけるランダウ準位様のエネルギースペクトルも理論的に

計算されているので[7]，実験的検証が待たれている. 

 

４．研究成果 

 

4.1剥離・転写装置の最適化 

２０１８年に使用していた TBG 高真空転写装置を改造する予定

であったが，真空度の観点から超高真空(UHV)対応
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ਤ 5: ਅۭసࣸஔߴঢ়ͷݱ

ਅۭసࣸஔͷࣸਅΛਤߴΔ͍͍ͯ༺ࡏݱ 5ʹࣔ͢ɽసࣸ
ʹɼRHEEDޙ൘Λ্Լʹ͠ɼΞχʔϧͨ͠ج൘ɾඃసࣸج
ΑΓͦΕͧΕͷάϥϑΣϯද໘ͷਗ਼ড়ੑΛ֬ೝ͢Δɽͦͷޙ
RHEEDΛ༻͍ͯ݁থํҐΛઃఆ͢Δ͕ɼ٠ϥΠϯͷରশੑ
Λ༻͍Δͱશʹಉ͡ํҐʹઃఆ͢Δ͜ͱ͕Ͱ͖ΔɽϞΞϨ
ੵͷͨΊʹɼͦͷ্ޙ෦ج൘ΛϚχϐϡϨʔλʹΑΓճస͞
ͤΔɽݱঢ়ͷஔͰߴʑ1ఔͷਫ਼Ͱ͋Δ͕ɼࢉܭʹΑ
Εɼখ 2ܻͷ֯ͷҧ͍ʹΑͬͯిࢠঢ়ଶ͕มԽ͢Δ
ͱ༧͞ΕΔ͜ͱ͔Βɼখ 2ܻҎ্ͷ੍ޚΛ͏ߦඞཁ͕
͋ΔɽͦͷͨΊʹϚχϐϡϨʔλʹมΪΞɾεςοϐϯά
ϞʔλʔΛՃ͢Δ͜ͱΛ͍ͯ͑ߟΔɽ·ͨɼਖ਼֬ͳసࣸʹϚχϐϡϨʔλͷத৺͕࣠શʹҰ
க͍ͯ͠Δ͜ͱ͕ॏཁͰ͋Δ͜ͱ͔Βɼ֤ϚχϐϡϨʔλʔʹ x-y࣠ิਖ਼ʢ͓Αͼ͓͋Γ֯ิਖ਼ʣػ
ਅۭରԠͱ͢Δ༧ఆͰ͋ΔɽߴͷͨΊʹݮɼք໘ෆ७ʹߋඞཁͱͳΔɽ͕ߏ

1.4.2 ճస੍֯ޚϞΞϨੵܥ 2άϥϑΣϯͷ࡞ͱߏධՁ

ਤ 6: ঢ়ͷϞΞϨੵݱ 2άϥ
ϑΣϯͷۭؒ

ܥҰͳϞΞϨੵۉʹ൘શ໘جঢ়Ͱݱ 2άϥϑΣϯͷ
ͳ͍ɽਤ͍ͯͬࢸ·Ͱ࡞ 6ͷޫֶݦඍ૾ڸʹࣔ͢Α͏ʹ෦
తʹ 2Խ͍ͯ͠Δ͕ɼసࣸ͞Ε͍ͯͳ͍ྖҬʢਤத̍ʣ͕
ଟ͍ɽैͬͯɼશ໘ۉҰʹసࣸ͢ΔͨΊʹɼసࣸߏػΛ໌Β
͔ʹ͢Δඞཁ͕͋Δɽࠓͷͱ͜Ζɼߴਅۭத 200Ҏ্ͷԹ
Ͱѹண͠ണͤ͞Δඞཁ͕͋Δ͜ͱఔ͕Θ͔͍ͬͯΔʹ
ա͗ͳ͍ɽѹண࣌ͷՃॏͱͷؔɼࢠݪϨϕϧͰͷ߹ঢ়ଶɼ
άϥϑΣϯؒϑΝϯσϧϫʔϧεྗͷԹґଘੑɼάϥϑΣϯ
ʗ SiCؒͷ૬࡞ޓ༻ɼిՙͷӨڹʑʹؔͯ͠ఆྔతͳݕ౼
͕՝ͱͳΔɽ
ɹ࡞ͨ͠ 2 άϥϑΣϯͷߏɼओʹిࢠઢճં
(LEED) Λ༻͍ͯճస֯ͷఆྔධՁΛ͏ߦɽओճંεϙο
τͷճస֯ ग़ਤޙ) 10)ͰɼখҎԼͷਫ਼ಘΒΕͳ͍͕ɼϞΞϨߏʹΑΔ֨ࢠࣹ
͔Βपڑظ͕ಘΒΕΔͨΊɼߏϞσϧͱͷൺֱͰਖ਼֬ͳճస֯ΛٻΊΔ͜ͱ͕Ͱ͖Δɽ·ͨɼ
τϯωϧݦඍڸ (STM)ʹΑΔϞΞϨ༷ͷ؍ʹΑΓଥੑͷݕ౼͕ՄͰ͋ΔɽߋʹɼϞΞϨੵ
ͷిࢠঢ়ଶؒڑʹେ͖ͳӨڹΛड͚Δͱ͑ߟΒΕΔ͕ɼ͜Ε Xઢ CTRࢄཚ๏શࣹ
ճં๏ࢠཅిߴ (TRHEPD)(KEKڞಉར༻ʣʹΑΓີݫʹܾఆՄͰ͋Γɼճస֯ґଘੑʹؔ
͕ͯٞ͠ՄͱͳΔɽ

図３ TBG の光学顕
微鏡像 

 図 4 UHV 転写装置 



が可能なチャンバーを設計し，それに伴い RHEEDや圧着機構の再検討を行った．作製した装置の

外観写真を図 4に示す．ロードロック機構を有し，メインチャンバーは 10-9 Torr程度の真空度

とすることが可能である．  

 

4.2 回転角度制御 TBG の作製と構造評価 

RHEED による回転角度の制御

はできなかったが，新たな手法と

して UHV転写装置にサンプルを入

れる前に，角度を精密に制御する

手法を考案し，図５のような装置

を作製した．レーザー（Φ1mm程
度）を転写・剥離基板の端面に照

射することにより，上下基板から

の反射光が得られる．その反射光

を離れた位置でスクリーンに投

影すると２つの点（あるいはスト

リーク）として観察される．この間隔ｘは図５に示すように，上下基板の面内回転角とサンプル

〜スクリーンの距離の関数(x=ytanθ)となっている．仮に 1.05°に設定する場合(y=100cm)は，

ｘを 18.33mm にする．約 0.9mm長くなると 0.05°大きくなる．1mm程度は目視でも十分に設

定可能であることから，0.05°位の精度があることになる．角度制御したサンプルを大気中で固

定し，その後 UHV 真空転写装置に導入する． 

構造・電子状態評価は光学顕微鏡，(Spot Profile Analysis (SPA)-)LEED，X 線 CTR測定,ARPES

により行った． 

以下に回転角度（1.3°）の結果を説明する． 

1.3° TBG  

(1) 光学顕微鏡観察 

図１に観察結果を⽰す．(a)(b)はそれぞれ互い
に貼り合わせたグラフェン/SiC の表⾯であり，鏡
像関係にある．図中の数字は層数を表している．図
(a)の A-1 部分は TBG となっており，対応する反
対側の表⾯(C-1)はグラフェンが剥離している．そ
の結果従来の約２倍の 2×1.5 mm 程度の⼤きさの
TBG を作製することができた． 

(2) LEED, SPA-LEED観察 

作製した TBG はミリオーダーの面積を持つため,電子線回折により回転角を直接評価すること

が可能である.これまでも3°, 4°のサンプルについては LEEDにより回転角を評価しているが,

回転角が小さくなると 2つのグラフェンスポットが重なるため,正確な角度を測定できないとい

う問題がある. 1.3°のサンプルでは,通常の LEEDでは２つのスポットが融合し、楕円に伸びた

一つのスポットとして観察された.そこで分解能に優れた SPA-LEEDを用いて回転角を評価した．

その結果を図７に示す.高解像度のパターンが得られ, 2つのグラフェンスポットを容易に分離

でき,回転角度が 1.3°であることがわかった.更に，モアレによるサテライトスポットからモア

レ周期を見積もると約 11 nmであった.回転角𝜃とモアレパターンの周期 Lは， 

図 5 TBG 回転角度制御装置の概念図と回転角度とレー

ザー反射点の間隔の関係の表 

図６(a)(b)1.3°TBG の光学顕微鏡像.C の
領域にあったグラフェンが A のグラフェ
ンへと転写されている. 



𝐿 = !

"#$%&!"'
    

(𝑎:グラフェンの格子定数)  

で計算できることから[5],回転角は約 1.3°であることが確

認された. 

(3) ARPES測定 

図８に K 点の電子状態を観察した結果を示す．フェルミエ

ネルギーから 0.3 eV 程度低エネルギー側にフラットバンド

が観察された.これはマジックアングルで予想されたフラッ

トバンドと同様な電子状態である． 

 

4.3 まとめ 

剥離容易な CVDグラフェンを超高真空中で直接転写するこ

とにより大面積の 0.7-4°の回転角を有するツイスト 2 層グ

ラフェン(TBG)を作製した．得られたサンプルの光学顕微鏡，

顕微ラマン分光分析，LEED・SPA-LEED観察，ARPES測定から，

構造・電子状態（分散）を明らかにした．  
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図７ 1.3°	 TBG の SPA-LEED
像.(b)(c)はそれぞれ(00)，グ
ラフェンスポットの拡大を示
す．ともにモアレによるサテ
ライトスポットが多数観察さ
れた. 

図８ 1.3°TBG の K 点における
ARPES 像. 0.3eV 付近でフラッ
トバンド（矢印）が観察され
る. 
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