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研究成果の概要（和文）：人の皮膚からは、様々なガス（皮膚ガス）が放出されており、含まれているガスの種
類により病気の予兆、診断を行えるとされ研究が行われている。例えば、糖尿病になるとアセトン濃度が高ま
る。そこで、ガス検出感度が高い、グラフェン、六方晶窒化ホウ素、そして、遷移金属ダイカルコゲナイドの結
晶成長技術を開発した。また、様々な二次元材料を積み重ねたり、回転させて重ねたファンデアワールスヘテロ
接合デバイスの開発を行った。そして、これらセンサーによる自動計測システムの構築と計測プログラムを開発
した。そして、ファンデアワールスヘテロデバイスの電気特性を評価した。

研究成果の概要（英文）：Various gases (skin gases) are emitted from human skin, and research is 
being conducted to use the types of these gases as indicators for the early detection and diagnosis 
of diseases. For example, acetone concentrations increase in individuals with diabetes. Therefore, 
we have developed crystal growth technologies for graphene, hexagonal boron nitride, and transition 
metal dichalcogenides, which have high gas detection sensitivity. We have also developed van der 
Waals heterojunction devices by stacking or rotating various two-dimensional materials. 
Additionally, we constructed an automatic measurement system and developed measurement programs for 
these sensors. Finally, we evaluated the electrical properties of the van der Waals heterojunction 
devices.

研究分野：電気電子材料

キーワード： 二次元材料　ファンデアワールス接合　結晶成長　電気特性　ガスセンサー

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
グラフェンや二流化モリブデンなどの二次元材料をデバイスに応用する場合、下地基板からの影響を少なくする
必要がある。最適な下地材料として、六方晶窒化ホウ素(h-BN)が注目されているが、高品質のものを得る事は困
難であった。本研究では、Si基板上に直接、触媒金属なしでh-BNを成長させる事に成功し、更に、CVD h-BN/Si
基板の上に、スパッタ法によりh-BNをホモ成長させる事に成功し、ラマンピークの半値全幅が9.9°と非常に高
品質のh-BNを合成できた事は、学術的にも社会的にも意義のある成果を得る事ができた。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
人の皮膚からは、様々なガス（皮膚ガス）が放出されており、含まれているガスの種類により
病気の予兆、診断を行えるとされ、研究が行われていた。例えば、糖尿病になるとアセトンと言
うガスの放出量が多くなるなど、皮膚ガスから身体の健康状態を予測、診断出来る。また、スポ
ーツ選手が、カッピング療法を用い痛みの緩和、血流の改善など、体調管理に使用している事か
ら、注目されていた。このカッピング療法は、皮膚表面にコップの様なカップを押し付け、カッ
プの中を真空にする事で、皮膚を強制的に吸い込む形で、血流の改善などを行う方法である。真
空に排気する為、皮膚からガスが放出されやすくなり、皮膚ガスを効率よく収集できると考えた。
さらに、グラフェンなどの二次元材料は、ガス検出感度が高い。そこで、カッピングを用いて皮
膚ガスを効率的に収集し、さらに、高感度の二次元材料を用いた、例えばグラフェン FETをカ
ッピング内部に取り付け、高感度の皮膚ガスデバイスを開発することにした。ガス検出の感度を
向上させるためにはグラフェン、六方晶窒化ホウ素(h-BN)、そして、遷移金属ダイカルコゲナイ
ド（二硫化モリブデン(MoS2)などの結晶を成長させる技術開発が必要であった。そこで、これ
ら二次元材料の合成技術の開発と、ガス検出デバイスの自動特性評価システムを構築した。更に、
2 枚の二次元シートを回転させて積み重ねたファンデアワールスヘテロ接合の構造を作ること
により、超伝導、金属、そして、絶縁物に変化するなど、二次元材料の新しい材料開発の成果が
報告された。つまり、様々な二次元材料を組み合わせたファンデアワールスヘテロ接合、さらに、
積み重ねる際の回転角度を調整し、モアレ構造を有する半導体は、ガス吸着による検出感度の飛
躍的な向上の可能性が出てきた。そこで、様々な二次元材料の合成技術の開発、転写技術の開発、
モアレ構造を有するファンデアワールスヘテロ接合デバイス、そして、デバイスのガス検出自動
測定プログラムの開発を行ったので、報告する。 
 
 
２．研究の目的 
 
 本研究の目的は、 
①グラフェン、六方晶窒化ホウ素(h-BN)、そして、遷移金属ダイカルコゲナイド（二硫化モリブ
デン(MoS2)の作成技術の開発 
②二次元材料ファンデアワールスヘテロ接合の作成技術の開発 
③ガス検出自動測定システムの開発とプログラム開発 
を目的として研究を行なった。 
 
 
３．研究の方法 
 
①二次元材料の結晶成長技術の開発 
グラフェン、六方晶窒化ホウ素(h-BN)、そして、遷移金属ダイカルコゲナイド（二硫化モリブ
デン(MoS2)を結晶成長させるために、以下の実験機器を用いた。 

1)真空熱 CVD 装置、2)大気圧熱 CVD 装置、3)プラズマ CVD 装置、4)反応生スパッタリング
装置、以上、４つの結晶成長技術を用いて、様々な二次元材料の結晶を成長させた。 

 
②水の電気分解時のガスバブルを用いた転写技術の開発とファンデアワールスヘテロ接合デバ
イスの作製 
水の電気分解の際に発生する水素ガスの気泡を使用して、触媒金属 Cuからの二次元材料グラ
フェンを綺麗にはがし、シリコンや h-BN付シリコン基板上に転写した。また、真空熱 CVD法
及びスパッタ法によりシリコン基板上に直接、h-BNの結晶を成長させた。さらに、その h-BN
中間層付きシリコン基板上に、MoS2結晶を直接成長させ、ファンデアワールスヘテロ接合 FET
デバイスを作製した。また、2枚のグラフェンシートを回転させて積み重ねたファンデアワール
スヘテロ接合デバイスを作製した。 
 
③ガス検出自動測定装置と自動測定プログラムの開発 
 デジタルマルチメータ、ナノボルトメータ、そして、電源２台をUSB 及び GP-IGにより PC
に接続し、自動測定システムを開発した。また、ビジュアル BASICを用いて、二次元材料の FET
特定、ガス特性の自動計測プログラムを開発した。 
 
 
 
 



４．研究成果 
 
①真空熱 CVD 装置を用いて、グラフェン、
h-BN、MoS2 の結晶を成長させる事ができ
た。特に、シリコン基板上に触媒金属なし
に h-BNを均一に成長させる事に成功した
事は、大きな成果と言える。（図１(a)h-
BN/Si 結晶の光学顕微鏡像、(b)ラマンス
ペクトル） 
 
②スパッタリング法を用いて、シリコン
基板上に h-BN結晶をダイレクトに成長さ
せる事も出来た。しかしながら、均一に成
長させる事は難しかった。そこで、一度、
CVD法で Si 基板上に h-BNを成長させ、そ
の上にスパッタ法により h-BNをホモ成長
させた。その結晶表面の光学顕微鏡像と
モデル図を図１(c)に、そのラマンスペク
トルを(d)に示す。CVD法で成長させた h-
BN のラマンピークの FWHM は 47.7、スパ
ッタ成長した h-BNの FWHMは 9.99と、非
常に半値全幅は小さく、単結晶レベルの h-
BN結晶を成長させる事ができた。しかしな
がら、結晶のサイズは小さいため、現在、
横方向への結晶成長を促す条件の最適化
を進めている。 
 
③h-BN/Si 基板上への捻れグラフェンの合成 
図２(a)は Si基板上に CVD法により直接成長させた
h-BN 中間層表面に 2 枚のグラフェンシートを回転
させて転写し、ねじれグラフェンを試作した。光学
顕微鏡像を(b)、ラマンスペクトルを(c)に示す。ね
じれの角度は約 23.5°であった。光学顕微鏡像から
大きな六角構造が見られた。ラマンスペクトルも h-
BN、グラフェンからのピークも観測された。 
 
④デバイス特性評価 
自動計測システムと自動測定プログラムを開発し
た。VBAプログラミング言語を用いて作製した。計測
プログラムの入力画面および計測データのサンプル
図を図３(a)(b)に示す。また、ガス分析は(c)の様な
デシケータを用いた。(d)に Vdsを変化させた時のドレイン電流の特性を示す。ガスはアンモニ
アである。二次元材料はグラフェンである。ガス吸着により抵抗が小さくなる事がわかった。ま
た、h-BN で Gra の両面を挟んだ h-BN/Gra/h-BN/Si ファンデアワールスヘテロ接合デバイスの
FET特
性 を
(e)に
示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

(a) 

(d) 

(c) 

(b) 

図 1、CVD h-BN/Siと sputtered h-BN/CVD h-BN/Si

の光学顕微鏡像を(a)(c)に、ラマンスペクトルを

(b)(d)に、それぞれ示す。 

図 2、ねじれ Gra/h-BN/Si の光学顕微

鏡像(a)(b)とラマンスペクトル(c)。 
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4 各種特性測定用プログラム 
4.1Excel VBA[6] 

Excel VBA (Visual Basic for Applications)は、Microsoft Excel のマクロ言語である。 
この言語は、Excelに含まれているグラフィカルなユーザーインターフェイスを使って、Excelのワ

ークシート、グラフ、チャート、その他の機能を操作することで、重複するタスクを自動化した

り、複雑なデータ処理を効率的に行ったりすることができる。Excel の基本的な機能を拡張するこ

とができ、複雑なワークフローを実現することができる。また、Excel VBA を使うことで、Excel
ワークシートを Webアプリケーションのように利用することも可能になる。 

 

4.2Keysight IO Libraries Suite 
Keysight IO Libraries Suiteは、電子デバイスのテストに必要な計測装置と PC の接続を簡素化する

ソフトウェアである。このソフトウェアは、テスト装置と PC の間の接続を確立し、データのやり

取りを簡単にすることで、テストの自動化や効率化を図る。Keysight IO Libraries Suite は、様々な

通信プロトコルに対応するため、多様なテストシステムに利用することができ、複数のテスト装

置を同時に接続することも可能で、効率的なテスト管理ができる。このソフトウェアは、ほとん

どの計測装置メーカーに対応しているため、業界標準のテスト装置を使ってテストすることがで

きる。 
 

4.3測定システムの概要 

Fig. 4.1のように 1番目のワークシートに”設定”というワークシートがあり、そのワークシート内で測定点数
や印加する電圧値などの条件を設定する。 
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次に、Fig. 4.1 の中央部の’測定開始’ボタンをクリックすると、Fig. 4.2 のように 2 番目ワークシー

トのセルに測定した電圧・電流値が代入されていく。同時に、出力特性や伝達特性のグラフが生

成される。 

 

Fig. 4.2 測定中の画面 

 

4.4測定回路の改良点[] 

従来のプログラムと測定機器では、FET に負の印加電圧に対応できていなかった。つまり、横

軸のドレインソース間電圧が負から正までの出力特性を測定したい場合は手動でドレインソース

間電圧の極性を変更する必要があり、横軸のバックゲート電圧が負から正までの伝達特性を測定

した場合は手動でバックゲート電圧の極性を変更する必要がある。そこで、USB Relay を用いてバ

ックゲート電圧の極性を変え、ドレインソース電圧を負の電圧を印加することができる直流電源

を使用することによって特性測定を全自動化した。 
 

 
Fig. 4.3 従来の測定回路 
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Fig. 5.2 エタノール 

 

Fig. 5.3 アンモニア 

 

 
Fig. 5.4 アセトン 
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 5 特性測定と結果・考察 

5.1 ガス中の出力特性 

5.1.1 実験方法 
① 測定方法の概略図を Fig. 5.1 に示す 
② デシケータ内に設置したブレッドボード上に測定回路図を結線する。 
③ グラフェン上にすでに吸着している可能性があるガス分子を着脱させるために、グラフェン

FET に電圧を印加して、30[s]の間約 40[℃]に保つ。 
④ デシケータ内のプレパラート上に注射器で液体(エタノール、アンモニア、アセトン)を 12[μL]

滴下する。 
⑤ 液体を気化させるために 60[s]の間放置する。 
⑥ 出力特性の測定を開始する。 

 

 
                 Fig. 5.1 実験方法  

5.1.2 実験結果 
実験結果を Fig.5.2 - 5.4 に示す。ドレイン電流は 3 つのデータの加算平均をしたものである。エ

タノールはドレイン電流を増加させ、アンモニアとアセトンはドレイン電流を減少させる。また、

ドレイン電流の変化量のオーダーはμAであり、ドレインソース間電圧の絶対値が大きくなるほど

ドレイン電流の変化量が増加している。 図 3、自動計測プログラム(a)と測定例(b)、及び、ガス測定装置(c)、

Gra/Siのアンモニアガス特性、そして、h-BN/Gra/h-BN/Siの FET特性。 
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