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研究成果の概要（和文）：  グラフェンは2次元構造を有し、次世代電子デバイス用材料として期待されている
材料であるが、絶縁基板上に均一に形成することが難しい。本研究では、触媒金属であるNiに対し電子ビームに
よる露光(EB)技術により極微細構造を形成することで、均一なグラフェンをNiパターンに沿って形成し、電界効
果トランジスタ(FET)を作製する。本研究では、EB露光による5μm幅程度の微細パターン作製に成功した。作製
したグラフェンFETのデバイス特性はNi金属パターンを用いて作製したFETとしては良好なものであり、今後の特
性改善が期待できる。

研究成果の概要（英文）：  Graphene has a two-dimensional structure and is expected to be a material 
for next-generation electronic devices. However, it is difficult to form it uniformly on insulating 
substrates. In this study, by forming ultra-fine structures of the Ni catalyst metal using electron 
beam lithography, field effect transistors (FETs) utilizing uniform graphene synthesized along the 
Ni patterns are fabricated. In this study, we succeeded in fabricating a fine pattern of 
approximately 5μm width by EB lithography. The device characteristics of the fabricated graphene 
FETs are good for FETs fabricated using Ni metal patterns, and further improvement of the 
characteristics is expected.

研究分野：半導体デバイス、電子材料
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研究成果の学術的意義や社会的意義
  本研究から、グラフェンを形成する触媒金属であるNiに対してEB露光により微細パターンを形成する方法を用
いて、微細パターンに沿って結晶性の良いグラフェンを作製できることが明らかとなった。本研究ではサブミク
ロンの形状のものは作製できなかったが、今後微細化を進めていくことで、サブミクロン形状の良質なグラフェ
ン膜を作製でき、制御されたグラフェンの電子物性を明らかにすることが可能であり、学術的意義は大きい。ま
た、制御されたグラフェン膜を用いて高性能・低消費電力電子デバイスを生産することが可能であり、持続可能
な社会の実現に貢献することができる。

※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。



１．研究開始当初の背景 
 炭素原子が蜂の巣状に結合したシートからなるグラフェンは、高速トランジスタや配線材料、
透明導電膜等の種々の分野への応用が期待されている。しかし、世界初のグラフェンがスコッチ
テープによる剥離法から作製されたように、その作製は困難であり、合成プロセスは国内、国外
ともに未だ確立していない。 
当研究室では、『金属触媒の自己凝集反応を利用した多層グラフェンの成膜プロセス』を考案
し、トランジスタ動作を実証するに至った[1]。本プロセスは、Niや Coなど金属触媒を用いたグ
ラフェン成膜プロセスを改良したものであるが、従来の多くの成膜法と比べて、基板移し替え工
程を必要とせずに半導体や絶縁体基板上に直接グラフ
ェンを形成できるため応用範囲が広く、安価な製造プロ
セスを提供できる可能性がある。しかしながら、金属凝
集部分がグラフェン中の欠陥部を形成するため、不規則
的に欠陥が生じてしまうことが問題であった。この対応
として我々が考えたのが、『金属パターン付き基板』を用
いる方法である(図 1参照)。 
金属が凝集しやすい部位を予め作っておくことで、基
板上の意図した部位に欠陥の少ないグラフェンを集積
させることができ、予備的実験において、この方法で比
較的均一なグラフェンを Ni パターンの極近傍の所望の
位置に成膜できる可能性が高いことを見出した[2]。 
  
２．研究の目的 
本研究の目的は、電子ビーム(EB)露光技術を用いて、極微細構造を有する Niパターンを形成
し、グラフェンを作製したNi金属パターンに沿って凝集するよう誘導することにより、意図し
た部位に意図した層数、形状のグラフェンを集積させ、高性能低消費電力グラフェン電界効果ト
ランジスタ(FET)を作製することである。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、①ライン状の極微細金属パターンにより金属凝集をどこまで制御できるか、②本
来のグラフェンの特性を損なわずに金属凝集に有効となるパターン形状は何か、を明らかにし、
最終的に③高性能低消費電力グラフェン FET を作製できるデバイスプロセスを明らかにする。
ことを計画して研究を始めた。しかし、EB露光装置によるパターン形成行うのが初めてのこと
であり、露光の調整に時間が掛かったこと、および装置の不具合もあり、①のライン状の極微細
金属パターンによる金属凝集の制御(研究①)に焦点を絞ることとした。 
また、他グループより、金属触媒である Niについて、Ni(111)エピタキシャル膜を形成して使
用し、単層グラフェンを形成する実験が報告されていたため[3]、我々も同様の実験を行い、Ni膜
に加熱処理を施すことにより Ni膜中の Ni(111)結晶子サイズを増大させ、結晶性の良いグラフェ
ン膜を形成する実験を Niパターン形成実験と並行して行った(研究②)。 
 最後に、EB露光を用いて作製した微細ライン状パターンを用いて形成したグラフェン膜に対
して FETを作製し、その電気特性を評価した(研究③)。年度ごとの研究を以下に示す。 

 
令和 1年度：EB露光を用いた極微細幅のライン構造を有する Ni金属パターンの形成(①) 

Ni金属触媒への加熱処理によるグラフェン膜の結晶性向上(②) 
令和 2年度：ライン状の極微細 Ni金属パターン付き基板を用いたグラフェン膜の形成(①) 

Ni金属触媒への加熱処理によるグラフェン膜の結晶性向上(②) 
令和 3年度：ライン状の極微細 Ni金属パターン付き基板を用いたグラフェン膜の形成(①) 

グラフェン FETの形成およびその電気特性評価(③) 
 
  次に具体的な実験方法として、Ni膜への加熱処理実験は以下のように行った。Sapphire基板上
に Niを膜厚 20nm、基板を 150℃で加熱しながら電子ビーム(EB)蒸着を行った後、高真空下にお
いて 600℃、5分間の成膜後アニール(PDA)を行った。その後、PAPD（Pulse Arc Plasma Deposition）
でカーボン 50nmを蒸着し、その後 1000℃で 20分間アニールすることによりグラフェン膜とし
た。形成したグラフェン膜の結晶状態をラマン分光測定により評価した。以上の過程の模式図を
図 2に示す。 

図 1  Ni金属パターンによるグラフェン膜
作製例。(a) →(d)の順にプロセスを行う。 

図 2  Ni金属触への加熱処理を用いたグラフェン形成のプロセスフローの模式図。 
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 EB露光による、ライン状の極微細形状を有する Ni金属パターンの形成、およびグラフェン膜
の成膜は以下のように行った。まず、サファイア基板上に EB蒸着で Niを 20 nm蒸着し、その
後 PAPD法でカーボンを 50 nm蒸着した後で、さらに EB蒸着で Niを 200 nm蒸着する。レジス
トを塗布し EB 露光によって微細なオーミック電極パターンを描画した後で現像を行い、混酸
(硝酸 7%,硫酸 18%)でウェットエッチングを行った後、1000℃で 20 分間アニール処理すること
でグラフェンとオーミック電極が形成される。ラマン分光測定を行うことで、グラフェンの状態
を確認する。さらに EB蒸着で SiO2を 200 nm蒸着した後、レジストの塗布・ゲート露光・現像
後に Ti/Auを蒸着しリフトオフすることでゲート電極を形成する。同様にコンタクトホールを露
光後にウェットエッチングにより SiO2を除去し、電気特性を測定した。以上の過程について、
グラフェン形成のプロセスフローおよび作製したグラフェン FET の模式図を図 3(a)および(b)に
示す。 

４．研究成果 
 まず、Ni 膜への加熱処理実験の結果として、形成したグ
ラフェン膜に対するラマン分光測定の結果を図 4 に示す。
図 4(a)は加熱処理を行わない試料、また図 4(b)は加熱処理を
行った試料の結果である。図で Dピークと Gピークの強度
比 ID/IGの値が大きいほどグラフェン中の欠陥が多く、2Dピ
ークと G ピークの比 I2D/IGが大きいほど層数の少ないグラ
フェンができていることを示している。試料 Aと試料 Bを
比較すると、ID/IGは 0.37から 0.088へ減少し、I2D/IGは 0.36
から 0.54へ増大したことから、Ni加熱処理により、グラフ
ェンの欠陥および層数は減少したことが分かった。また、こ
のグラフェンを使用してソース・ドレイン電極およびゲー
ト電極を Ti/Au (10/40 nm)を用いて形成し、作製した FETの
電気特性を評価したところ、電界効果移動度はキャリアが
電子の場合に 1540 cm2 V-1 s-1、キャリアが正孔の場合に 1600 
cm2 V-1 s-1 となり、従来の値のおよそ 2倍となった。この結
果から、Ni膜への加熱処理はグラフェン膜の結晶性向上に非
常に効果的であることが分かった。この結果は論文として発
表された[4]。 
 次に、電子ビーム露光によるグラフェン膜の形成実験の結果として、ライン状微細幅を有する
Ni パターンの Ni パターン近傍およびライン中央付近に形成されたグラフェンに対するラマン
分光結果を図 5(a)および(b)に示す。ID/IGは図 5(a)で 6.73、(b)で 5.05であり、欠陥の少ないグラ
フェンが形成されていることが分かる。また、I2D/IGは図 5(a)で 1.02、(b)で 0.55であり、比較的
層数の少ないグラフェンが形成されていることが分かる。以上のことから、電子ビーム露光を用
いてグラフェン膜を形成することにより、欠陥および層数の少ないグラフェンが形成できるこ
と、特に Niパターン近傍でその傾向が顕著であることが分かった。ただし、ライン状グラフェ
ンにおける面内分布は未だ大きく、これは、ウェットエッチングを用いてライン形状を形成する
際に、サブミクロンであったライン幅が 3～5μm に広がってしまったためであると考えられる。
このため、今後プロセスの改善が必要である。次に作製したグラフェン FET の静特性の測定結
果を図 6(a)に、伝達特性の測定結果を図 6(b)に示す。図 6(a) からゲート電圧によるドレイン電
流の変調を確認することができる。しかし、電流値の大きさは金属パターン付き基板を用いない
で作製した従来のグラフェン FETにおける値の 1/50程度と小さく、これはグラフェンの面内不
均一性等の影響が考えられるため、今後のプロセス改善が必要である。また、図 6(b)からは電界

図 3  EB露光による(a)極微細幅のライン構造を有する Ni金属パターンの形成および(b)作製したグラフェン FET。 
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図 4  ラマン分光測定におけるNi膜へ
の加熱処理の効果 (a)加熱処理なし、
(b)加熱処理あり。 



効果移動度として、電子に対しての移動度が 729.8 cm2 V-1 s-1、正孔に対しての移動度が 712.4 cm2 
V-1 s-1と確認できた。この値は、EB露光および Ni金属パターンを用いず、Ni加熱処理も行わず
に作製したグラフェン FETの結果と同様の値であるが、フォトリソグラフィーにより Ni金属パ
ターンを形成して作製した FETの値からは、特に正孔側で 2倍程度の改善が見られた。これは、
ライン幅を微細化したことでグラフェンの不均一性が改善されたためと考えられる。本研究で
は、目標とした ON/OFF比のグラフェン FETの作製までには至らなかったが、EB露光を用いる
ことにより、絶縁基板上転写フリーグラフェン FET を形状の制御を行って作製することができ
た。今後、微細化プロセスをさらに改良していけば、本研究で作製したグラフェン FET のデバ
イス特性を大きく改善していくことができるものと考えられる。 
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図 5  EB露光を用いて形成したライン状グラフェンのラマン分光結果 (a)Ni金属パターン近傍(b)ライン中央付近。 

図 6  EB露光を用いて作製したグラフェン FETにおける(a)静特性、(b)伝達特性。 
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