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研究成果の概要（和文）：二次元層状物質とMicro Electro Mechanical Systems（微小電気機械システム、
MEMS）を組み合わせた素子を構築すべく、MEMS素子上への原子層の安定的な転写法の開発をまず目指して実験を
行った。ポリ塩化ビニル（PVC）粉末にと可塑剤（DOP）を混合し軟質PVC膜を作製し、可塑剤割合及び膜厚、PVC
重合度を変化させて原子層転写実験を行った。膜厚及び可塑剤割合により原子層の転写挙動が大きく異なること
を見出し、PVC膜からPVC膜への原子層の移動技術を確立した。さらに、MEMS素子のような凹凸表面上への転写も
可能となっている。

研究成果の概要（英文）：We aimed to develop a novel system of a composite device combining 2D 
materials and Micro Electro Mechanical Systems (MEMS). To realize this system, the transfer of 2D 
materials onto MEMS is necessary. To do this, we developed a novel transfer technique of 2D 
materials using polyvinyl chloride (PVC). By tuning the thickness and plasticizer content of the PVC
 layer, we can change the pickup and releaser temperatures of 2D materials. Also, we can transfer 2D
 materials from PVC to PVC. Further, we are now improving the PVC transfer technique to transfer 2D 
materials onto the bumpy surface of MEMS systems.

研究分野：二次元材料

キーワード： グラフェン　二次元層状物質　MEMS

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究において塩化ビニルを用いた原子層の持ち上げ及び転写法の開発が進み、二次元層状材料の転写効率が飛
躍的に向上した。二次元材料の転写は基礎・応用の両面において原子層科学の根本となるものであり、転写技術
の向上は本研究分野において多大な貢献をするものである。

※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 
 
二次元層状物質を積層した構造であるファンデルワールスヘテロ構造が従来の半導体へテロ
構造と根本的に異なる点は、界面での格子整合という極めて強い制約から解き放たれる点にあ
る。あらゆる物性の二次元物質を任意の順番で組み合わせることが可能となるだけでなく、従来
のヘテロ構造には無かった新たな自由度「原子層間の積層角度θ」が生じる。材料の組み合わせ
だけでなく、同一物質であってもこのθの制御によってファンデルワールス接合の特性は大き
く変化する。その代表的なものがモアレ超格子ポテンシャルの導入である。2枚のグラフェン同
士またはグラフェンと h-BN を積層すると規則的な六角対称性を有するモアレ模様が生じ、そ
のモアレ周期は角度θの増加に伴って減少する。θの制御により nm オーダーでの極めて精密
な周期ポテンシャルが導入されてバンド構造が大きく変化する。周期ポテンシャルにより生じ
る現象としてホフスタッター蝶がありその原理自体は何十年も前に予測されていたが、その実
験的観測はグラフェンと h-BN を積層したファンデルワールスへテロ積層構造におけるモアレ
モアレポテンシャル導入によって初めて現実となった。原子レベルで規則的な周期構造をもつ
二次元層状物質は、このようなモアレ周期ポテンシャルを探究するには理想的な材料である。 
これまで、このモアレ周期ポテンシャルは、二次元物質のバンド構造に変調を与え、電気的・
光学的特性を変調させるという面において捉えられてきた。ごく最近では魔法角（1.05 度）で
積層した二層グラフェンにおいて超伝導性の発現が報告され、それ以後他の TMDにおいても魔
法角が存在するのではと注目され研究が盛んに行われている。このように積層角度の精密な制
御による新規物性の開拓において話題を集めている超格子ポテンシャルであるが、ここで我々
はこのモアレポテンシャルを「動かす」という従来には無かった概念を提案する。単層グラフェ
ンをツイスト角度θで積層してモアレ超格子ポテンシャルが生じたツイスト二層グラフェンに
おいて上層グラフェンのみを動かした場合のモアレの動きを考える。上層を左右方向に動かす
と、モアレ模様はそれと垂直方向、すなわち上下に移動する。実際の二次元物質においてはこの
モアレポテンシャル内に電子が閉じ込められているため、このグラフェン間の相対位置の動き
がキャリア輸送を引き起こす。つまり、原子層の機械的な動きが電子輸送へと変換されるのであ
る。 
このような周期ポテンシャルによる「トポロジカル電荷ポンプ」は現実的にありえない空想の
産物ではない。この概念の基礎部分は Thouless pumpingとも呼ばれており、実験的にも極低温
における原子に光学的な超格子ポテンシャルを与えそれを動かすことで電荷輸送を観測する試
みがなされている。今回我々が提唱するものはトポロジカル電荷ポンプの固体素子版、すなわち
「原子層モアレポンプ」である。原子層を積層した系におけるトポロジカル電荷輸送は過去の低
温で光学ポテンシャルを用いた実験と比べるとその原理は非常に単純明快で分かりやすく、か
つ nm単位の精緻なモアレポテンシャルを創り出すことができるという点で非常に優れている。
ファンデルワールス接合面では原子間の結合がないために可能となる実験であり、他の固体材
料系では実現できない。原子層におけるモアレポテンシャル以上に精密な周期ポテンシャルは
この世で未だ嘗て存在しないと言っても過言ではなく、原子層モアレポンプは高効率のトポロ
ジカル電荷輸送を実現できると考えられる。 
 
２．研究の目的 
 
本研究で目指すのは、まさにその「原子層モアレポンプ」の実現である。このためにはファン
デルワールスヘテロ構造の概念を覆すことが必要となる。これまでは一旦作製すれば内部を動
かすことはできない「静的」な積層構造が当たり前であった。同一のデバイスで内部が可変な「動
的」積層構造は概念的にも技術的にも未開拓の領域である。我々は既にマイクロポリマードーム
を用いた二次元結晶上での二次元結晶の滑動・回転を実現している。現時点ではマニュアルによ
る操作であるが、MEMS（微小電気機械システム）と原子層の一体化により、積層構造内部の構
造を精密に制御し、かつ in situで特性評価ができるような素子を開発し、固体素子における「ト
ポロジカル電荷ポンプ」を観測する。 
原子層のファンデルワール積層作業は手動で行われるのが一般的であるが、研究代表者（町田）
は世界に先駆けてこの積層構造作製の自動化をロボティックシステムにより実現し、これまで
技術的に不可能であった多層の超格子作製を可能にした[S. Masubuchi, T.M. et al., Nature 
Commun. (2018)]。機械学習[S. Masubuchi and T.M., npj 2D Mat. (2019)]および深層学習を利
用した原子層探索システムも開発すると同時に、より複雑なデバイス作製を可能とする手動積
層法の開発[K. Kinoshita, T.M. et al., npj 2D Mat. (2019)]、原子層の三次元操作技術の開発も
進め[Y. Wakafuji, T.M. et al., (in preparation)]、原子層複合構造の作製に関して世界最高の技
術を有している。「動的」という新規概念を加えて「動的」ファンデルワールスヘテロ構造の量
子輸送現象を開拓するにはこれらの独自技術が必要不可欠である。 
 



３．研究の方法 
 
原子層モアレポンプにおいて鍵となるのは原子層位置及び原子層間ツイスト角度の精密かつ
可変的な制御である。そこで原子層転写技術と MEMS 技術を組み合わせることで、ファンデルワ
ールスヘテロ構造において原子層位置及びツイスト角度の連続的な可変制御を実現する。原子
層転写技術により作製する通常の複合原子層構造では、一旦試料を作れば当然その構造は固定
される。MEMS を用いた積層構造の機械制御が実現すれば、1つの試料で構造を自由自在に変化さ
せることができ、物性探索/制御の自由度が飛躍的に向上する。年吉らによって開発された MEMS
は位置及び回転角制御において非常に優れた精度をもち、原子層位置の緻密な制御を可能とす
る。積層構造を移動させたい部分で上下に分け、まず下部となる積層構造を SiO2/Si 基板上に作
製したのち、回転部となる上部の層状物質を MEMS の駆動部に転写する。MEMS の正確な位置制御
によって上部の積層構造を移動及び回転させる 
 作製した動的ファンデルワールス積層構造を用いて物性測定を行う。まず、可動部となる上部
の積層構造（MEMS 上）及び下部の積層構造（SiO2/Si 基板上）を用意する。下部の構造において
は薄膜金属電極を埋め込み、測定電極とする。この上下を近づけることでグラフェン同士を接触
させるが、このとき下部の電極の凹凸によって上下のグラフェン同士が密着しないことを防ぐ
ため、上部の構造は下部よりも小さく作製し、電極の内側のフラットな面で接するようにする。
また、接触前に上部を回転させておくことでモアレの大きさを調整しておく。SiO2/Si 基板にゲ
ート電圧を印加し下層グラフェンにキャリアを誘起する。上部と下部を接触させた状態で、上層
を周期的な交流振動で上下に動かす。すると、モアレポテンシャルに閉じ込められたキャリアは
上層の動きと垂直方向に、同一周期をもって振動するはずである。この振動を、ロックインアン
プによって交流電圧として観測する。また、モアレ模様の動く速さはモアレ周期によって異なる
はずであるので、グラフェン同士の回転角θを微小角度ずつ変化させ、検出電圧が異なることを
確認し、理論との比較を行う。 
 
４．研究成果 
 
 二次元材料と MEMS を組み合わせた素子の実現のためには、MEMS 素子への原子層の転写技術が
重要となる。そこで塩化ビニールを用いた原子層転写法の開発に取り組んだ。PVC 膜の可塑剤量
及び膜厚を変化させて原子層の持ち上げ及びリリースを行ったところ、可塑剤量の増加及び膜
厚の増加に伴って持ち上げ・リリース温度が低下する傾向が見られた。可塑剤の変化よりも膜厚
の変化のほうが持ち上げ温度に与える影響は大きかった。この結果は非常に予想外のものであ
る。可塑剤添加によって PVC のガラス転移温度 Tgが低下することは既知の事実であるが、膜厚
が増加した場合の Tgの低下は自明ではない。なぜ膜厚が増えると持ち上げ温度が低下するのか
のメカニズムは不明である。膜厚の変化による持ち上げ温度の差を利用すると、原子層を厚い
PVC 膜から薄い PVC 膜へと移動させることができる。薄い PVC 膜の持ち上げ温度において厚い
PVC 膜はリリース温度となる温度条件にすると、原子層が高確率で薄い膜→厚い膜に移動するこ
とが確認された。この現象を用いると原子層積層構造を上下ひっくり返すことができる。従来の
スタンプ法では最上層はある程度厚みをもつ層となるため薄い層を露出させることができなか
ったが、このひっくり返しを用いれば単層グラフェンなどの薄膜を上部に露出させることがで
き、作製できるデバイスの幅を広げることができる。この一連の結果について論文を発表した（M. 
Onodera et al., Sci. Repo. 2022）。現在この転写法をさらに発展させ、MEMS 素子のような凹
凸表面上にも原子層を転写できるようになっている。今後論文発表等を行う予定である。 
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