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研究成果の概要（和文）：ナノスケールかつ超高速で熱フォノン・電子伝播を自在に制御する処方箋を構築する
ことは、次世代のナノフォトニクス・熱電変換デバイスの開発にとって必要不可欠である。そこで本研究課題で
は、広帯域（顕微）コヒーレントフォノン分光、テラヘルツ駆動の走査トンネル顕微鏡を開発した。また2つの
手法を駆使し、多層グラフェンの高周波フォノンの電子・格子相互作用の膜厚依存性、単層グラフェンの超高速
光学応答のフェルミレベル依存性、周期的孔構造を持つグラフェンフォノニック結晶の電子状態を明らかにし
た。

研究成果の概要（英文）：Observation of electron and phonon dynamics in ultra-high spatiotemporal 
resolutions is highly desired to develop next generation nanophotonics and thermoelectric devices. 
In this study, we have built up broadband coherent spectroscopy and terahertz-field-driven scanning 
tunneling microscopy. By utilizing two spectroscopic techniques, we could unveil high-frequency 
phonon dynamics in multi-layer graphene, ultrafast optical modulation of gated single-layer 
graphene, and electronic states of a graphene phononic crystal. 

研究分野：光物性、ナノフォトニクス

キーワード： グラフェン　コヒーレントフォノン　走査トンネル顕微鏡

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
次世代のナノフォトニクス・熱電変換デバイスとして期待されるグラフェンの高周波フォノンの伝播ダイナミク
スや電子・フォノン相互作用、また周期的孔構造をもつグラフェンフォノニック結晶の電子状態はこれまで明ら
かではなかった。本研究で開発した広帯域（顕微）コヒーレントフォノン分光とテラヘルツ電場駆動走査トンネ
ル顕微鏡を駆使することにより、これまで未知であったグラフェンのフォノンダイナミクスやバイアス印可時の
超高速光学応答、新規のナノグラフェン物質の電子状態を明らかにすることができた。これらの基礎特性は、今
後、グラフェン関連物質の応用研究に極めて重要である。

※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 

ナノスケールかつ超高速で熱フォノン・電子伝播を自在に制御する処方箋を構築することは、

次世代のナノフォトニクス・熱電変換デバイスの開発にとって必要不可欠である。このため、シ

リコン（Si）をベースにしたシリコンフォノニック結晶（Si-PnC）を用いて、熱フォノンの波動

的伝播を制御し、低熱伝導性かつ高電気伝導性を実現しようという研究が行われはじめた（K. D. 

Parrish et al., JAP 122, 125101, 2017; M. Nomura et al., APL 106, 223106, 2015）。一方、Si-PnCは、

その機械的特性（ヤング率〜100 GPa；デバイ温度〜640 K）から、制御可能なフォノンの帯域は

GHz帯域に限られ、広帯域で熱フォノンを制御することは困難である。そこで、高い対称性に由

来したディラック電子により極めて高い電子・正孔易動度を示すグラフェンに着目した（K. S. 

Novoselov, A. K. Gaim et al., Nature 438, 197, 2005 他）。加えて、グラフェンは、2次元平面内で

炭素原子が sp2結合しているため、Siに比べて 1桁大きな機械的特性（ヤング率〜4 TPa；デバイ

温度〜2800 K）を持つ。このため、〜10 nmのナノ周期構造を造り込んだグラフェンフォノニッ

ク結晶（G-PnC）を作製可能であり、広帯域に渡る熱フォノン制御に基づく高速熱電変換システ

ムの構築が可能である。一方、G-PnCの熱フォノン伝播特性を明らかにするためには、GHz〜10 

THz の熱フォノン自身の他にグラフェンに特有な高周波 G モード、D モードフォノン（37〜40 

THz）を同時に実時間検出することが望ましい。なぜならば、熱フォノンの伝播は、散乱因子に

極めて敏感だからである。加えて、フォノン制御を行いながらナノ〜マイクロスケールでの電子

の伝播特性を直接評価する分析ツールを開発することが必要不可欠である。このような背景か

ら、応募者が得意とする超高速ナノフォトニクス技術を活かし、「ナノ空間コヒーレント熱・電

子伝播計測システム」の開発にチャレンジすることにした。 
 
 
２．研究の目的 

ナノスケールかつ超高速で熱フォノン・電子伝播を自在に制御する学理を構築することは、次

世代のナノエレクトロニクス・熱電変換デバイスの開発にとって避けては通れない命題である。

この実現のためには、（a）フォノンの波動的伝播を微細加工技術により精密制御することおよび

（b）フォノン・電子両者の伝播ダイナミクスをナノ〜マイクロスケールで明らかにする分析ツ

ールを開発することが必要不可欠となる。 

 （a）においては、高い対称性に由来した特異な線形バンド分散（ディラック電子）により極

めて高い電子・正孔易動度を示すグラフェンに着目した（K. S. Novoselov, A. K. Gaim et al., Nature 

438, 197, 2005 他）。またグラフェンは、2次元平面内で炭素原子が sp2結合しているため、Siに

比べて 1桁大きな機械的特性（ヤング率〜4 TPa；デバイ温度〜2800 K）を持つ。このため、〜

10 nmサイズのナノ周期構造を造り込むことで、GHz〜10 THz帯域に自在にフォノニックバンド

ギャップを形成することができる。〜10 nmサイズの微細加工は現在の技術で達成可能な数値で

あり、グラフェン自身の持つ良質な電気特性と相まって、構造を造り込んだナノグラフェンは、

高周波熱フォノンおよび電子伝播を自在に制御・操作する最適なプラットフォームであると考

えられる。 

 一方、（b）においては、フォノン・電子両者の伝播ダイナミクスをナノ〜マイクロスケールで

明らかにする計測技術がないのが現状である。そこで本研究課題では、グラフェン及びサブ 10 

nmの周期的ナノ孔を持つ G-PnCをプラットフォームとし、そのフォノン伝播のダイナミクスを

検出する広帯域（顕微）コヒーレントフォノン分光技術を開発することを目的とする。また、研

究代表者が開発した位相制御テラヘルツ走査トンネル顕微鏡（THz-STM：Nat. Photon. 10, 762, 

2016）を活用し、熱フォノンや電子の伝播ダイナミクスをナノスケールで評価することを目指し

た。2つの分析ツールを活用して、グラフェン及び G-PnCのコヒーレント熱・電子伝播特性を計

測し、ナノグラフェンを始めとした原子層物質における熱・電子輸送特性を自在にマネジメント



する方法論を創出する。 
 
 
３．研究の方法 

（1）G-PnC標準試料の作製とキャラクタリゼ—ション 

 収束 He+ビームによる超微細ミリング加工技術、電子線による並列ナノ孔アレイ加工技術を駆

使し、様々な周期的ナノ孔を持つ大面積 G-PnCを作製しそのキャラクタリゼ—ションを行う。有

限要素シミュレーションによりフォノニックバンド構造を計算し、対応する G-PnC の作製を試

みる。 

（2）広帯域コヒーレントフォノン分光技術の開発 

 サブ 10 fs超短パルスオシレータからの出力をポンプ光・プローブ光の 2つに分け、光学遅延

ステージを経由してサンプルに集光する。レーザー波長、光学素子等の工夫により、マイクロス

ケールでの広帯域ポンプ・プローブコヒーレントフォノン分光を実行する。光学系に挿入した負

チャープミラー及びウェッジ、更にはポンプ光側光路に挿入するプログラマブル位相変調器に

より分散媒質による群速度分散を精密制御し、高時間分解（〜10 fs）を達成する。 

（3）STM及び THz-STMによる G-PnCの電子状態観測 

STM及び THz-STMにおいて、探針をナノスケールで移動させながらトンネル電子を計測し、

トンネル電子数の空間発展及び微分コンダクタンス計測から G-PnC の電子状態をナノスケール

で明らかにする。 

 
 
４．研究成果 

 以下に、得られた成果を列挙する。 

（1）CVD成長させた多層グラフェンの高周波フォノンの電子・格子相互作用の膜厚依存性を明

らかにするため、顕微ラマン分光法を用いたファノ共鳴のイメージングを行った。その結

果、高周波 Gモードの電子・格子結合定数の層数依存性を 1-2ミクロンの空間分解で計測

することができた。観測したファノ共鳴の振る舞いは、レーザー誘起のサンプルの温度上

昇によりグラフェンのフェルミレベルと緩和時間が変調を受けることで理解できる。 

（2）単層グラフェンの超高速光学応答のフェルミレベル依存性を、イオン液体によるバイアス

印加のもとで、サブ 10フェムト秒ポンプ・プローブ法により計測した。その結果、フェル

ミレベルが励起光のエネルギーの半分程度になったとき、電子応答の緩和時間と振幅が最

大になることを見出した。ポンプ光誘起の光学伝導度の解析から、緩和経路のブロッキン

グが超高速の光学変調に寄与していることを明らかにした。 

（3）周期的孔構造を持つ G-PnCにおいて、STMを用いたトポグラフィー像及びトンネル電子、

微分コンダクタンス計測から電子状態を明らかにした。 

 これらの結果から、レーザーを用いた（顕微）ポンプ・プローブ分光と STMによる電子状態

計測を複合的に行うことにより、ナノスケールかつ超高速でフォノン・電子伝播を計測できるこ

とを見出した。 
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