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研究成果の概要（和文）： 

SiC 基板を加熱して熱分解させると、基板上にグラフェンがエピタキシャル成長する。この現象を利

用して、加熱雰囲気と温度の制御によって、均一性の高い 1 層から 3 層のグラフェンを作製した。高均

一な 1 層および 2 層グラフェンを用いてトップゲートを有するホールバー素子を作製し、その特性評価

から、1 層および 2 層グラフェンが、電子構造の違いを反映して、顕著に異なる電気伝導特性を示すこ

とを明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 

When SiC is thermally decomposed by annealing, graphene epitaxially grows on the substrate. Based 
on this phenomenon, we produced highly-uniform monolayer, bilayer, and trilayer graphene by 
controlling the annealing environment and temperature. We fabricated top-gated Hall bar devices using 
the monolayer and bilayer graphene, and measured their characteristics. We clarified that monolayer and 
bilayer graphene exhibit distinctly different electronic transport properties, reflecting their electronic 
structures. 
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１．研究開始当初の背景 

炭素原子が蜂の巣状に配列した二次元シー
トであるグラフェンは、2004 年に初めて、バルク
のグラファイトから粘着テープで剥離することに
より、実験的に単離された。以来、グラフェンは、
その優れた電気伝導特性から、次世代エレクト
ロニクスの基幹材料として注目を集めている。 

剥離グラフェンは、バルク材料を起源とするた

め高品質で、グラフェンの電気伝導特性解明や
デバイス動作確認に有用であるが、サイズや収
率の面で産業的でない。そこで、グラフェンデバ
イスの実用化に、大面積で高品質のグラフェン
を基板上に成長させる技術が求められている。 

SiC 基板を真空やガス中で加熱することにより
SiC を熱分解し、グラフェンをエピタキシャル成
長させる SiC 熱分解法は、スケールアップが容
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易で、半導体基板上にグラフェンを形成できる
利点がある。しかし、研究開始当時のエピタキシ
ャルグラフェンは、電気伝導特性において、剥
離グラフェンに比べ劣っており、(1)グラフェンの
原子構造や層数分布等の構造評価から、グラフ
ェン成長機構を解明し、所望の層数を有する大
面積のグラフェンを成長すること、(2)得られた高
品質なサンプルからエピタキシャルグラフェンの
本質的な電気伝導特性を解明することが求めら
れていた。 
 
２．研究の目的 

最終目標は、SiC 熱分解法により、グラフェン
エレクトロニクスの実用化に不可欠な単結晶グラ
フェン基板を創製することである。この目標に向
け、成長制御の基本となるグラフェン成長機構
の解明を目指す。成長機構の理解に基づき、大
面積で層数の均一なグラフェンの作製条件を見
出す。また、得られた高均一グラフェンの品質を
電気伝導特性からデモンストレーションする。 
 
３．研究の方法 

SiC 熱分解法による単結晶グラフェン基板創
製を達成するための基盤的な知識・技術の確立
に取り組む。具体的には、(1)低エネルギー電子
顕微鏡(LEEM)による層数同定技術を用い、グ
ラフェンの成長条件と層数分布の関係を詳細に
調べ、グラフェンの成長機構を解明する。(2)グラ
フェン成長機構に基づく成長制御から、大面積
で層数が均一なグラフェンを成長させる。(3)得ら
れた高均一グラフェンから、トップゲートを有する
ホールバー素子を作製し、電気伝導特性を評
価する。 

 
４．研究成果 
(1)グラフェン成長機構 

超高真空(UHV)中での SiC(0001)基板上のグ
ラフェン成長における様々な段階で、層数分布
と表面形状を、LEEM と原子間力顕微鏡により
調べた。その結果、SiC 表面はグラフェン成長初
期に極めてラフになり、その後、平坦化すること
が示された。以下に理由を考察する。 

SiC(0001)表面上に最初に形成されたグラフ
ェンシートは、SiC 基板の Si 原子との化学結合
のため、グラフェンの電子構造を持たず、バッフ
ァー層と呼ばれる。このバッファー層形成中に表
面がラフになる。その大きな要因が、グラフェン 1
層分の炭素原子数がほぼ SiC の 3 分子層分に
相当することである。このため、グラフェンシート
の形成中に基板が深くエッチングされる。ところ
が、バッファー層で覆われた SiC 表面は極めて
安定なため、部分的にバッファー層が形成され
た表面では、エッチングは SiC が露出した領域
に限定される。この不均一なエッチングが、表面
がラフになる原因である。 

表面がバッファー層で覆われた後、2 層目の
グラフェンシートは、古いバッファー層と SiC 基

板の界面に形成される。これにより、古いバッフ
ァー層は基板との結合を失い、理想的なグラフ
ェンに近い電子構造を獲得する。これが、SiC 上
のエピタキシャル 1 層グラフェンで、以後、繰り返
し新しいバッファー層が界面に挿入されることに
より、グラフェンが多層化する。 

グラフェン成長に必要な C 原子は基板から供
給される。界面でのグラフェン成長は、C 原子が
グラフェンシートを容易に通過できないことと深く
関わっている。同様に、バッファー層形成後に
SiC 基板が平坦性を回復する理由も、グラフェン
シートの非透過性にある。グラフェンが成長する
ためには、Si 原子が SiC 基板からグラフェン表
面へ拡散し、表面から昇華する必要があるが、
成長したグラフェン自身が、Si 原子が表面へ拡
散する際の障壁となる。このため、グラフェン層
数の成長時間依存性を求めると、グラフェンの
成長速度が層数の増加に伴い急速に低下する
（図 1）。グラフェンによって Si 原子の基板から表
面への拡散が妨げられると、バッファー層/SiC
基板の界面には、Si と C の吸着子と SiC 基板と
で熱平衡に近い状態が実現される。これにより、
エネルギーの低い規則的なステップ/テラス表面
への変化が促進される。 

 

(2)高均一グラフェン成長 
 グラフェン成長過程の理解に基づき、加熱雰
囲気と温度を制御することによって、図 2 に示さ
れるような、m スケールで均一な 1 層から 3 層
のエピタキシャルグラフェンを得た。以下に成長
条件のポイントを述べる。 

UHV 中のグラフェン成長では、グラフェン成
長とともに表面平坦性が変化する。新しいグラフ
ェンシートはステップに優先的に発生するため、
表面のラフネスは層数分布の原因となる。 

バッファー層成長後の表面ではステップ密度
が高いため、1 層グラフェンの成長核の密度も高
くなる。このため 2 層グラフェンも頻繁に発生し、
1 層グラフェンを均一に成長させることが難しい。

図 1: グラフェン層数の加熱時間依存性。加熱

温度は 1400C。挿入図は(a)から(d)の時間で

の LEEM 像。 



 

 

ところが、図 1 に示されるように、1 層と 2 層のグ
ラフェンの成長速度には大きな差があり、2 層グ
ラフェン成長中に、基板の平坦性が大幅に回復
する。従って、3 層グラフェンの発生率は低く、
UHV 中では 2 層が比較的均一に形成される。 

2 層成長後に更に加熱を続けると、基板が十
分に平坦なため、新たなグラフェンはしばしば、
偶然できたピットでのみ繰り返し発生する。この
ため、3 層グラフェンの成長にはピットの発生を
抑制することが重要である。比較的低温での長
時間の加熱によって、ピットの発生を抑えた結果、
図 2 に示した 3 層グラフェンが得られた。 

一方、均一な 1 層グラフェンの成長にはバッフ
ァー層形成時の表面のラフネスを低減する必要
がある。この目的を達する最も単純な手法は成
長温度を上昇することである。現実的には、Ar
雰囲気で SiC 基板を加熱すると、Ar 原子が Si
原子の昇華をブロックするため、グラフェン成長
温度を高めることができる。図 2 の高均一 1 層グ
ラフェンは Ar 雰囲気で成長したものである。 

 
(3)グラフェンの電気伝導特性評価 

Ar 雰囲気および UHV 中で成長させた高均
一な 1 層および 2 層グラフェンを用いてトップゲ
ートを有するホールバー素子を作製し、それぞ
れの層数に特有な、顕著に異なる電気伝導特
性を観測した。 

 
①1 層グラフェン 

図 3 は 1 層グラフェンから作製したホールバー
素子の縦抵抗とホール抵抗の磁場依存性であ
る。測定温度は 2 K である。磁場の絶対値が 8 T
以上で縦抵抗が消失しており、量子ホール状態
が確認できる。量子ホール状態でのホール抵抗
は 1 層グラフェンに対して予測される値に一致し
ている。また、エピタキシャル 1 層グラフェンのキ
ャリア移動度のキャリア密度依存性を、様々な温
度で測定すると、移動度は、キャリア密度が低い

ほど、低温であるほど、高くなった。低温での値
は、グラファイトから剥離して SiO2 上に転写した
グラフェンと同等であり、エピタキシャルグラフェ
ンの高い品質が示された。 

また、エピタキシャルグラフェンでは、SiO2 上
に転写した剥離グラフェンに比べ、グラフェン内
のポテンシャル揺らぎに起因する電子/ホール溜
り中のキャリア密度が低いことが示された。この
ため、エピタキシャル 1層グラフェンは、到達でき
る最小のキャリア密度が低く、低キャリア密度の
物理現象の探索に有望である。 

ただし、エピタキシャルグラフェンの移動度は、
剥離グラフェンに比べ、温度上昇に伴う減少幅
が大きく、室温では大きな差が生じる。我々は、
移動度の温度依存性の詳細な解析から、その
原因がグラフェン/SiC 界面層に存在する低エネ
ルギーのフォノンによるキャリア散乱であると推
定した。室温での移動度の向上には界面構造
の制御が不可欠である。 

 
②2 層グラフェン 

AB 型に積層した 2 層グラフェンは、シートに
垂直に電界を印加することにより、値を制御して
バンドギャップを形成できるため、応用上重要な
材料である。光電子分光による実験から、エピタ
キシャル 2 層グラフェンには、基板の影響により、
バンドギャップが現われることが報告されている
が、それを電気伝導から検証することは実用上
重要である。我々は、2 層グラフェンのトランジス
タ特性を様々な温度で測定し、フェルミレベルが
ギャップ中にあるときの最小電気伝導度の温度
依存性から、バンドギャップの値を 100 meV 程
度と見積もった。 

2 層グラフェンについても、ホール測定からキ
ャリア移動度を評価した。キャリア移動度はキャリ
ア密度の減少とともにも減少し、1 層とは逆の傾
向となった。1層および2 層のエピタキシャルグラ
フェンのキャリア密度と移動度の相関は、剥離グ
ラフェンと同様で、1 層と 2 層グラフェンの電子構
造の違いを反映したものである。ただし、これま
で、エピタキシャル 2 層グラフェンには量子ホー

図 2: SiC 上に成長させた高均一な(a)1 層、

(b)2 層、(c)3 層グラフェンの LEEM 像。(a)は
Ar 雰囲気で、(b)と(c)は UHV 中で成長させた。

図3: エピタキシャル1層グラフェンの量子ホー

ル効果。 



 

 

ル効果は観測できておらず、移動度も剥離グラ
フェンに比べ低い。我々は LEEM による解析か
ら、エピタキシャル 2 層グラフェンが、AB 型と AC
型に積層した二種類のドメインが共存した多結
晶状態にあることを示しており、積層ドメインの制
御が高移動度化への課題である。 
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