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研究成果の概要（和文）：スパッタリングプロセスと真空アニーリングプロセスとを重畳的に実施する「ダイナ
ミックアニーリングプロセス」によって、hBNナノシートとグラフェンの大面積合成に世界にさきがけて成功し
た。これまで不可能と考えられていた物理的気相成長法による2Dナノマテリアルの合成が実現したことで、「安
全、簡易的、かつ大面積に高品質なBCN系ナノマテリアルの合成」という技術的ブレイクスルーが創発されたと
いえる。さらにhBNナノシートをアモルファスカーボン膜に混入させることにより、耐熱性が大幅に向上し、大
気雰囲気下で600 ℃超の加熱に耐えうる膜の作製が可能であることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：By the "dynamic annealing process", which superimposes the sputtering 
process and the vacuum annealing process, we succeeded in pioneering the large-area synthesis of hBN
 nanosheets and graphene. It can be said that the realization of the　synthesis of 2D nanomaterials 
by the physical vapor phase growth method has created a technological breakthrough of "safe, simple,
 and large-area, high-quality synthesis of BCN-based nanomaterials." Furthermore, it was clarified 
that by mixing hBN nanosheets into an amorphous carbon film, heat resistance is greatly improved, 
and it is possible to produce a film that can withstand heating above 600 °C in an atmospheric 
atmosphere.

研究分野：材料力学および機械材料関連

キーワード： hBNナノシート　XPS　ラマン分光分析　マグネトロンスパッタ

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
原子層レベルの厚さを有するhBNナノシートは、エネルギーロス最小化に理想的であり、ナノエレクトロニクス
デバイスに応用することで、超高速性を実現し、かつ、現在の低消費電力原理限界を突破し、電力消費量の抑制
を牽引する大きな効果を有するものと考えられている。hBNナノシートの応用の可能性は、大面積合成技術の進
展に大きく依存おり、本研究にで確立した合成手法の提案は社会的意義が大きい。また本研究はさらに、hBNナ
ノシートの化学結合とナノ構造を明らかにし、そして、それを制御することで新たな合成手法の開発を実現して
おり、そのプロセス内で明らかになった基礎的知見は学術的意義が非常に大きいといえる。

※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 

六方晶窒化ホウ素ナノシート（Hexagonal boron nitride nano 

sheet：以下、hBN ナノシート）は、驚異的な特性と可能性のた
めに、現在最も研究されている二次元材料のひとつである（図
1）。hBN ナノシートは優れた量子論的効果を示すため、次世代
のナノエレクトロニクスデバイス開発のためのキーテクノロジ
ーとされており、その合成が大規模に実現されれば幅広い産業
での利用が期待できる。hBN ナノシートはこれまで化学気相蒸
着（Chemical vapor deposition：以下、CVD）法による合成が盛ん
に試みられてきたが、毒性・爆発性を有する原料ガスを用いな
ければならないという問題があった。そこで本研究では、固体
原料を用いた物理気相蒸着（Physical vapor deposition：以下、PVD）
法による安全かつ簡易的な手法で高品質な大面積 hBNナノシー
トを合成する手法の確立を目指した。 

本研究の特色の第一は、PVD 法によって hBNナノシートの新たな合成手法の開発に挑戦する
ことである。PVD 法による合成手法が確立されれば、原料ガスとなる前駆体の毒性・発火性に
よる危険性、成膜プロセスの複雑さに伴う厳しい装置管理・合成条件の徹底といった問題は解消
される。 

特色の第二は、hBN ナノシートの化学結合とナノ構造を明らかにし、それを制御しようとす
る点であり、合成実験とイオン質量分析、プラズマ電位・密度測定、プラズマシミュレーション
を組み合わせてナノシート生成基礎過程を検討し、さらに吸収端近傍微細構造分析（NEXAFS）、
X 線光電子分光法（XPS）等による構造分析を駆使し、生成過程とナノシートの組成・構造との
関係を明らかにする点が極めて斬新な視点である。 

特色の第三は、hBN ナノシートの特性、具体的には可視光透過性、耐熱性、耐腐食性、摺動特
性がナノシートの層数や層構造によりどのように変化するのか、またその原因を明らかにして、
理想の多機能性ナノ表面を実現することである。hBNナノシートの被覆率、形状、結晶の大きさ
は合成条件により大きく変化してしまう。こうしたナノシート構造の違いを考慮して諸特性を
体系化する試みはこれまで全くなされておらず、ナノシートの体系化についての学術的検討は
不可避の課題であるといえる。 

 

 

 

２．研究の目的 

本研究は、CVD法に代わる新たな合成手法として、PVD 法による hBN ナノシートの合成法
の確立を目的とする。PVD 法では、hBNナノシートの固体原料を直接気化して薄膜化するため、
安全かつ簡易的な合成が可能であり、複雑なガス配管系や設備を必要としない。PVD 法による
hBN ナノシートの合成手法の確立を目指すためには、作製した hBN ナノシートの原子レベル
での超高精度物性評価、プラズマ挙動解析による膜生成過程の解明にも同時に取り組む必要が
ある。そこで、これまで培ったDLCナノ薄膜合成とプラズマシミュレーションの知見を結集し、
ナノシートの物性評価と生成過程の解明により、新たな合成法を開発し、理想とする機能性ナノ
表面の創出を実現し社会に貢献することを企図した。 

 

 

 

３．研究の方法 

(1) hBN ナノシート合成装置の開発 

高周波マグネトロンスパッタと真空加
熱処理を重畳的に実施可能な hBN ナノシ
ート合成装置を開発する。図 2に我々が設
計開発した装置概略図を示す。固体原料で
ある六方晶窒化ホウ素に RF 電源を印加す
ることで、ステージ上に配置した基板上に
プラズマ化したホウ素、窒素原子を堆積さ
せることができる。さらに、基板表面に到
達したイオンのマイグレーションを促し
結晶化を促進するため、ステージ内部には
最大 1000 度超までの真空加熱が可能なヒ
ーターを設置している。 

(2) hBN ナノシートの合成と生成過程の検

1 nm

図 1 hBNの TEM画像 

G. Kim et al. (2013) 

NSN

BN target

Vacuum 

pump

Gas inlet : Ar, N2

Cu foil

B ion

N ion

BCN film

RF

Bias voltage

Magnetron sputtering

Arc gun

C ion

Heater

図 2 開発した合成装置 

マグネトロンスパッタと

熱処理の同時実施が可能 



討 

開発装置を用いて hBNナノシートの合成を行い、以下の要領でその生成過程を検討する。 

まず、マグネトロンスパッタ付属の RF 電源と基板設置のバイアス電源により、イオンの入射
エネルギーの影響を評価する。さらに基板加熱、スパッタリングによる基板合成によって表面構
造状態を制御し、表面マイグレーション効果の影響を評価する。次に、ラングミュアプローブを
購入し、プラズマ診断を行うことで、基材上へのイオンの入射挙動について総合的な知見を得る。
また、プラズマ診断結果をシミュレーションの初期条件として組み込むことにより、解析による
最適なプラズマ生成条件を見積もる。 

 

(3) hBN ナノシートの特性評価と体系化 

hBN ナノシートの各種特性を明らかにするとともに、構造との関係を詳細に考察する。電気的
特性については、抵抗率、光学バンドギャップを四短針法と可視紫外分光により測定する。光学
特性は、エリプソメータにより、可視光透過率、屈折率と消衰係数を測定する。耐熱性は、空気・
真空加熱時の構造と質量の変化を調べ、耐熱性を明らかにする。 

 
 
 
４．研究成果 
マグネトロンスパッタの RF 電力、基板加熱条件、

基板の種類、基板の配置、成膜時間等をパラメータと
して hBNナノシートの合成を試みた。その結果、基板
加熱温度 1,000 ℃においてマグネトロンスパッタリン
グ法により BN 膜を銅基板上に堆積させることで、非
常に結晶性の高い hBN 薄膜が得られることが走査電
子顕微鏡による表面観察および、ラマン分光分析法、
XPS法による化学結合状態の評価により明らかになっ
た（図 3）。また、窒素雰囲気下で成膜した場合では成
膜時間の増加に伴って結晶成長し被覆率が向上するこ
とが確認できた。さらに、基板の種類、基板の研磨の
有無をパラメータとして成膜実験を行った結果、銅基
板とニッケル基板で薄膜の構造が異なること、研磨済
み基板の方が高品質な hBN 薄膜の作製に対して有効
であることが示唆された。これまで不可能と考えられ
ていた物理的気相成長法による hBN ナノシートの合
成が実現したことで、「安全、簡易的、かつ大面積に高
品質な合成」という技術的ブレイクスルーが創発され
たといえる。 

原子層レベルの厚さを有する hBN ナノシートは、エ
ネルギーロス最小化に理想的であり、ナノエレクトロ
ニクスデバイスに応用することで、超高速性を実現し、
かつ、現在の低消費電力原理限界を突破し、電力消費
量の抑制を牽引する大きな効果を有するものと考えら
れている。一方で次世代ナノエレクトロニクスデバイ
ス設計の際には熱特性（排熱性あるいは耐熱性）が重
要な検討事項となることが知られており、hBN ナノシ
ートの熱特性評価はデバイス開発に向けた喫緊の課題
であるといえる。そこで、hBN ナノシートをアモルファスカーボン膜に混入することにより、そ
の膜の組成および構造が熱特性に与える影響を評価した。膜の耐熱試験は大気中においてヒー
ター温度を 400℃～600℃で一定時間加熱することにより実施し、SEMによる断面観察、ラマン
分光分析による構造評価、XPS による組成評価を行った。その結果、カーボン膜に混入する hBN

含有比が増大することにより、大気雰囲気下においても 600 ℃超の加熱に耐えうる膜の作製が
可能であることを明らかになった。 
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図 3 合成した hBNナノシート 

SEM 分析とラマン分光分析結果から

hBN 構造特有のエッジの利いたファセ

ット (a)と E2g のピークがそれぞれ確認

できる (b) 
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