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研究成果の概要（和文）：平面型電子放出デバイスで実用化に向けて課題となっていた、電子放出効率、放出電
流密度、放出電子のエネルギー広がりの要因である、デバイス内部での電子の非弾性散乱による電子のエネルギ
ー低下を抑制するために、電子の非弾性散乱の少ない原子層物質であるグラフェンと六方晶窒化ホウ素を用いた
平面型電子放出デバイスを開発した。その結果、グラフェン電極を用いることで、電子放出効率48.5%と放出電
流密度100mA/cm2以上と、従来素子と比較して1万倍の特性向上を達成した。更に、絶縁層に六方晶窒化ホウ素を
用いることで、放出電子のエネルギー幅0.18Vの単色化に成功した。

研究成果の概要（英文）：The planar type electron emission devices using atomic layered materials of 
graphene and hexagonal boron nitride (h-BN) were developed to suppress inelastic electron scattering
 within the device structure. High emission efficiency of 48.5 % and high emission current density 
of more than 100 mA/cm�were achieved by the suppression of the inelastic electron scattering 
within the topmost gate electrode using graphene. In addition, highly monochromatic electron 
emission with an energy spread of 0.18 eV in the full width at half maximum were realized by the 
suppression of the inelastic electron scattering within the topmost gate electrode and insulating 
layer using the graphene/h-BN heterostructure.

研究分野： 電子放出デバイス

キーワード： グラフェン　六方晶窒化ホウ素　化学気相成長　電子放出

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、原子層物質であるグラフェンや六方晶窒化ホウ素の電子透過性を活用した平面型電子放出デバイス
を提案し、その特性を従来素子と比較して飛躍的に向上させることに成功した。特に、放出電子のエネルギー幅
0.18eVは、従来最も単色性の高い電子源であるタングステン冷陰極のエネルギー幅0.3eVを凌駕するものであ
り、電子顕微鏡や電子線分析装置、半導体製造分野へ与えるインパクトは大きい。また、デバイス内部での電子
散乱を放出電子のエネルギー分布から分析することで、従来計測が困難であった10eV帯低エネルギー電子の原子
層物質内での電子散乱機構を明らかにでき、学術的にも興味深い知見が得られた。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
平面型電子放出デバイスは、固体電子デバイスと真空電子デバイスの長所を融合したデバイ

スであり、真空電子デバイスの「高速動作」「高絶縁耐圧」「耐温度特性」「耐放射線特性」と固
体電子デバイスの「低電圧駆動」「半導体プロセスで作製でき CMOS デバイスとの融合が可能」
といった両者の特徴を兼ね備えている。更に、従来のナノサイズの針状陰極構造の真空電子デバ
イスでは実現不可能であった「大気中・液体中での動作」「平面からの電子放射」といったユニ
ークな特徴を有している。上記の優れた特徴から、「宇宙環境・高温下で使用可能な苛酷環境耐
性デバイス」「高絶縁耐圧を活かした高効率パワーエレクトロニクスデバイス」「パルス駆動低消
費電力平面型 X 線源」「ガス中・液体中動作によるガス・液体材料の改質」など従来にはない応
用展開が期待できる。しかしながら、電子の放出効率と放出電流密度の低さが平面型電子放出デ
バイスの応用の妨げとなっている。平面型電子放出デバイスの素子構造はナノメートル膜厚の
金属/絶縁体/金属または半導体積層体である（図１参照）。上部電極への電圧印加により絶縁膜の
電位障壁が薄くなり、下部導電性基板の電子がトンネル効果で電位障壁を透過する。電位障壁を
トンネルした電子は電界により絶縁膜中を走行し、最上層の金属電極を貫通した電子が真空中
に放出されるが、その割合は通常 0.002～0.1 %程度であり、99.9 %の電子は上部金属電極で回
収されダイオード電流となる。低電子放出効率の原因は、電子が絶縁膜と上部電極を走行する際
に非弾性散乱によりエネルギーを失い、上部電極の仕事関数を乗り越えることができないため
である。電子の非弾性散乱を劇的に抑制する絶縁層材料と、低仕事関数かつ非弾性散乱を抑制す
る上部電極材料の積層構造体の創出は、電子放出効率の飛躍的向上に繋がり、前述のデバイス群
の実用化に向けて展望が開ける。物質内での電子の非弾性
散乱断面積は一般的に物質の原子番号と密度に比例し、電
子のエネルギーに反比例する。平面型電子放出デバイスの
駆動電圧は 10 V 程度の低電圧であるため、物質内での非
弾性散乱断面積は非常に大きくなる。そのため、非弾性散
乱の抑制には原子番号が小さく密度の低い物質の探索が
重要となる。グラフェンは炭素原子からなる原子１層の導
電体であり金属と比べて軽元素であるため、非弾性散乱を
抑制することが可能であるため、平面型電子放出デバイス
にとって理想的な上部電極であると考えられる。また、グ
ラフェンと同様の結晶構造を有する絶縁性の原子層物質
である六方晶窒化ホウ素(h-BN)も、従来使用されてきた絶
縁材料である SiO2 や Al2O3 と比べて構成元素が軽元素で
あり密度も低いため、電子の非弾性散乱断面積が小さいと
期待できる。しかしながら、グラフェン、h-BN の面内垂
直方向(c 軸方向)に対する 10 eV 帯の低エネルギー電子の
散乱断面積はこれまで学術的に調べられていない。 
 
２．研究の目的 
グラフェン/h-BN 積層構造を利用した平面型電子放出デバイスを実現し、絶縁層および上部

電極での電子の非弾性散乱の抑制により、電子の放出効率と放出電流密度を飛躍的に向上させ
た超高効率平面型電子放出デバイスを創出する（図 2）。また、その特性評価においてグラフェ
ン/h-BN 積層構造に流れる電子の伝導機構の分析、電子放出効率の膜厚依存性、放出電子のエネ
ルギー分析を実施することにより、グラフェン、h-BN の c 軸方向に対する 10 eV 帯の低エネル
ギー電子の散乱確率や平均自由行程などを調査することも目的とする。 

 
３．研究の方法 
3.1 グラフェン/SiO2/n-Si 積層構造を用いた高効率平面電子源の開発 
グラフェン/SiO2/n-Si 積層構造を用いた高効率平面電子源の作製プロセスは以下の通りであ

る。ベースとなる基板には熱酸化膜付 n-Si 基板（酸化膜厚 300 nm）を用いた。電子放出部のサ
イズは 10 m ～200 m 角で、フォトリソグラフィーと緩衝弗酸によるウェットエッチングによ



りパターニングした。その後、RCA 洗浄を行った後に、電子放出部に膜厚 8～10 nm の熱酸化膜
層を酸素流量 2 L/min、加熱温度 900 度、成膜時間 10 min で成膜した。上部の多層グラフェン
電極（～1 nm）は、メタンガスを原料としたリモートプラズマ化学気相成長（CVD）法により、
700～800 度で基板全面に成膜した。グラフェン電極は、フォトリソグラフィーと酸素プラズマ
処理によりパターニングし素子分離した。最後に、成膜したグラフェン上にコンタクト電極とし
て Ni/Ti 電極をフォトリソグラフィー、電子ビーム蒸着、リフトオフプロセスにより作製した。 
 
3.2 グラフェン/h-BN/n-Si 積層構造を用いた平面電子源の開発 
グラフェン/h-BN/n-Si 積層構造を用いた平面電子源の作製プロセスは以下の通りである（図

3）。ベースとなる基板には熱酸化膜付 n-Si 基板（酸化膜厚 300 nm）を用いた。電子放出部のサ
イズは 10 m 角で、フォトリソグラフィーと緩衝弗酸によるウェットエッチングによりパター
ニングした。市販品である銅箔上に化学気相成長により成膜した多層 h-BN（公称膜厚 13nm）を、
独自に開発した乾式転写技術を用いてパターニングした Si 基板上に転写し、多層 h-BN 絶縁層
を形成した。その後、グラフェン/SiO2/n-Si 積層構造を用いた高効率平面電子源の作製プロセス
と同様手法でグラフェン電極を作成した。素子分離のために、フォトリソグラフィーによりパタ
ーニングし、酸素プラズマ処理によりグラフェン電極をエッチング、六フッ化硫黄ガスプラズマ
により多層 h-BN 絶縁層をエッチングした。最後に、成膜したグラフェン上にコンタクト電極と
して Ni/Ti 電極をフォトリソグラフィー、電子ビーム蒸着、リフトオフプロセスにより作製し
た。 

図 3: グラフェン/h-BN/n-Si 積層構造平面電子源の試作プロセス 
 
3.3 平面電子源の電子放出特性評価 
電子放出特性の評価は真空度 10-6Pa の真空チャンバーを用いて実施した（図 4）。放出電子を

検出するアノード電極はデバイス表面から約 5mm の位置に対向させて配置し 1kV の高電圧を印
可した。その状態でデバイスのゲート電極に 0～60V の電圧を印可し、電圧印可電流測定を実施
した。デバイスに流れ込むカソード電流 IC 及び放出されてアノード電極に到達した電子によっ
て流れるアノード電流 IAを測定した。これら二つの電流を用いて式(1)に示すように放出効率
を定義した。 

 =IA /IC ×100 (%)   (1) 
 
また、放出電子のエネルギーを静電半球型エネルギー分析器により分析した。測定の際，二次

電子などの低エネルギー帯の電子が観測されることを防ぐため，デバイスのカソード端子に-50 
V の電圧を印加し，バックグラウンド電子と放出電子のエネルギー帯を分離した。放出された電
子をアナライザーに導くため，プローブホール付きアノードプレートがデバイスから約 2 mm 離
れた位置に配置されており，このプローブホールを通って電子がアナライザーに入射する。 

図４：電子放出特性の計測系 



４．研究成果 
4.1 グラフェン/SiO2/n-Si 積層構造を用いた高効率平面電子源の高効率電子放出機構の解明 
電子放出効率最大 48.5%と放出電流密度 100 mA/cm2 以上を達成した。これは上部電極に金属

を用いた従来素子と比較して最大 1万倍の特性向上である（図５(a)）。 また、放出電子のエネ
ルギー分析より、放出電子のエネルギー分布はグラフェンの仕事関数より約 2.5 eV 程度高い所
に低エネルギー端が位置していることが分かった（図５(b)）. これは, 絶縁層をトンネリング
したすべての電子は, グラフェンの仕事関数より高いエネルギーを保持したまま電極まで到達
していることを示唆している。 すなわち, 従来型平面電子放出デバイスの低電子放出効率の要
因は, 絶縁層での電子散乱ではなく上部電極での電子散乱によるエネルギー低下であることが
分かった。 また,デバイス内部での電子の伝導機構の解析から、高効率電子放出のためには、絶
縁層の電子の伝導が Fowler-Nordheim（FN）トンネリングであることが重要であることが分かっ
た。この結果から、デバイス内部での電子の伝導機構が FN トンネリングのみであった場合、 単
層グラフェンの電子透過率から, グラフェン/SiO2/n-Si 積層構造平面型電子放出デバイスの最
大電子放出効率は約 70%となることが分かった。 これは, グラフェン電極に僅か 10V 程度の電
圧を印可するだけで、Si 基板中に流れる電子の約 7 割を表面から取り出すことができるという
驚異的な現象である。 

図 5 (a) グラフェン/SiO2/n-Si 積層構造平面型電子放出デバイスの電子放出効率と放出電流
密度 (b)デバイスの動作時のバンド構造と放出電子のエネルギー分布 
 
 
4.2 グラフェン/h-BN/n-Si 積層構造を用いた平面電子源の電子放出特性 
図 6 に作製したグラフェン/h-BN 平面型電子源の電子放出特性を示す。リーク電流が大きく，

放出効率は最大で 0.2% と低い値となったが，10 V 程度のゲート電圧からアノード電流は立ち
上がり，電子放出を確認した。また，アノード電流の最大値は 2 μA を超える値であり，これ
はエミッションエリアの面積(10 μm × 10 μm) から算出した電流密度としては 2 A/cm2で，
グラフェン/SiO2/n-Si 積層構造平面型電子源と比べて更に 10 倍以上の放出電流密度を達成し
た。  

図６：グラフェン/h-BN/n-Si 積層構造平面電子源の電子放出特性 
 
4.3 グラフェン/h-BN/n-Si 積層構造を用いた平面電子源の放出電子のエネルギー分析 
図 7 にグラフェン/h-BN 積層型平面電子放出デバイスから放出した電子のエネルギースペク

トルを示す. 半値幅で最小約 0.18 eV のエネルギー単色化を達成した。 これは, 高分解能電子
顕微鏡で実用化されているタングステン冷陰極の 0.3 eV を凌駕するエネルギー単色性であり, 
産業的にもインパクトのある値である。 また, エネルギースペクトルの形状も, 高エネルギー
側にテールを引いており, 絶縁層に SiO2を用いた場合のエネルギースペクトルと形状が大きく
異なる. これは, h-BN 絶縁層での電子散乱の抑制により, n-Si の伝導帯の電子分布を反映して
いることを示唆している。更に、放出電子のエネルギースペクトルのシミュレーションにより、
h-BN での電子散乱のエネルギーは 0.04 eV 程度であり、h-BN の ZA フォノンと比較的良い一致



を示すことが分かった。 

図７: グラフェン/h-BN/n-Si 積層構造平面電子源から放出した電子のエネルギースペクトル 
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