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研究成果の概要（和文）：本研究では、『モアレ超格子』と呼ばれる長周期のポテンシャル変調構造を駆動力と
することでファンデルワールスエピタキシーにおける結晶品質の改善を目指した。本研究により、ツイスト2層
グラフェン上での窒化物半導体結晶成長において、積層角度により、核生成密度や成長結晶の大きさに違いがあ
ることがわかってきた。また、金属蒸着の実験でも、積層後のフォノン物性の変化に積層角度による違いがみら
れることから、蒸着のメカニズムが積層角度によって違うことが示唆される結果が得られている。また、高品質
グラフェンを用いたリモートヘテロエピタキシーにより剥離可能なGa2O3やInGaNを合成することにも成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we try to improve the crystal quality in van der Waals 
epitaxy by utilizing the long-period potential modulation structure called "moire superlattice." 
Through this research, it has been found that there are differences in nucleation density and the 
size of the grown crystals depending on the stacking angle when we grow nitride semiconductors on 
graphene moire super lattice. Additionally, experiments with metal deposition also show that there 
are differences in the changes in phonon properties after stacking depending on the stacking angle, 
suggesting that the deposition mechanism varies with the stacking angle. Furthermore, we have 
successfully synthesized peelable Ga2O3 and InGaN through remote heteroepitaxy using high-quality 
epitaxial graphene.

研究分野： ナノ材料物性

キーワード： モアレ超格子　ファンデルワールスエピタキシー　リモートエピタキシー　窒化物半導体　グラフェン
　酸化物半導体
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研究成果の学術的意義や社会的意義
情報化社会のさらなる進展に伴い、半導体回路の立体周期が求められている。その中で、電力変換や高速データ
処理に必要な化合物半導体を自在に剥離、転写する技術の確立は大きな意義を持つ。本研究で進めるグラフェン
の上のファンデルワールスエピタキシーはその中核技術として期待されている。本研究で、積層角度の自由度が
結晶成長に与える可能性を示すことができた点は、ファンデルワールスエピタキシーにおける困難である配向制
御につながる点で大きな意味があると考える。また、リモートエピタキシーにより剥離できる酸化物半導体や窒
化物半導体の合成に成功した点も、今後のデバイス応用の可能性を広げる成果である。

※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 
  
化合物半導体の結晶成長において、基板との格子整合を満たすかどうかは非常に重要な要素

となる。格子不整合が大きい場合、転位などの欠陥増加や組成不均一などが生まれるため、成
長される半導体結晶は実用性の低いものとなる。従って、良質な結晶成長を実現できる基板材
料は限られるのが現状である。 
ダングリングボンドを持たないグラフェン上の結晶成長（ファンデルワールスエピタキシー）

では、従来の半導体エピタキシャル成長と異なり、格子整合の制約を受けにくい特徴があり、
ここ数年盛んに研究されている[1]。成長結晶が容易に剥離できる点も魅力で、従来組み合わ
せが難しかった材料とのヘテロ構造化を可能にする点でも魅力的な技術である。 
一方で、核生成の制御や面内方向の拡散を制御することが難しいという問題点がある。成長

結晶の方位をそろえることが容易でなく、結晶品質の点ではさらなる向上が求められている。
基板ポテンシャルを活用したリモートエピタキシーと呼ばれる方法が提案されている[2]が、
効果は同種の材料に限られており、さらなる積極的な制御手法の開拓が必要となっている。 
 
２．研究の目的 
 
  本研究では、グラフェンを 2 枚重ねた際に生じる『モアレ超格子』と呼ばれる長周期の
ポテンシャル変調構造を駆動力とすることで上記困難を克服することを目指す。グラフェン同
士や基板とグラフェンとの積層角度を変えることで、モアレ超格子の周期やポテンシャル高さ
を制御し、吸着（核生成）や原子マイグレーションなどの結晶成長因子を制御することが可能
かどうかを検証した。 
 
３．研究の方法 
 
（１）架橋ツイストグラフェンプラットフォームを活用した MBE 法による結晶成長 

 
具体的手法としては、TEM グリッド上に、CVD 法などで作製した原子層材料を、PMMA

を用いた wet プロセスで 2 枚順次転写することで架橋ツイストグラフェンを作製し、基板の
影響を排してツイスト角度の変化に依存した結晶成長が行えるプラットフォームを構築した。  

TEM グリッドには、図 1(a)に示すように、直径 5 μm の孔が多数整列しており、図 1(b)の
ように TEM 電子線回折パターンを観察することで、各孔での積層角度を決定することができ
る。原子層材料のドメインは~ 10 μm四方程度であることから、一つのグリッド上に積層角度
の異なる孔を複数用意できる点がこの手法のメリットである。このような方法で用意した
TEM グリッドを基板に固定し、MBE 装置に投入し、窒化物半導体結晶成長や金属蒸着（イ
ンジウムやガリウム）を行った。孔の位置を座標化して記録することで、同じ孔に対して
TEM による積層角度の決定と成長後の観察や物性評価ができる点がこの系の特徴で得ある。
得られた試料に対し電子顕微鏡やラマン分光を用いて観察・評価し、積層角度の違いが結晶成
長にどう影響するかを調べた。 
 
（２）高品質エピタキシャルグラフェンを利用したリモートヘテロエピタキシーの研究 
 
 基板とグラフェンとの間にもモアレ関係が生じる可能性がある。そこで、基板の上に、図
1(c)のようにグラフェンを 1 層ないし 2 層のグラフェンを PMMA を用いた wet process で転写
し、その上に MBE 法やミスト CVD 法を用い、それぞれ、窒化物半導体、酸化物半導体の結
晶成長を行った。グラフェンとしては、ドメインサイズが大きい高品質な銅(111)面上にエピ
タキシャル成長したグラフェン（二次元材料研究所作製）を用い、それを wet プロセスで順次
転写することで用意した。作製した試料は剥離が可能であり、他の基板上に転写した上で顕微
鏡観察や物性評価を行った。 

    

図 1 (a) 使用したグリッドの電子顕微鏡像(b)ツイスト架橋 2 層
グラフェンの TEM 電子線回折パターン(c)基板上に転写したグ
ラフェンの光学顕微鏡像(PMMA がついているため、グラフェ
ンを可視化できている) 



（３）その他 
  

Wet プロセスで用意した試料は、しわ
などが残る上にところどころ欠陥も見
られるのが現状である。しわや欠陥は
核生成サイトとなるため、モアレ超格
子が結晶成長に与える影響を調べる際
には極力少ない方がよい。そこで、こ
れらの基板上にグラフェンや MoS2 など
の原子層材料を直接成膜することを目
指した研究も進めた。また、通常基板
への窒化物半導体や酸化物半導体の結
晶成長や物性評価についての研究も行
った。 

 
４．研究成果 
 
（１）架橋ツイストグラフェンプラッ
トフォームを活用した MBE 法による結
晶成長、金属ナノ粒子蒸着 
 
 図 2(a),(b)に示すように、架橋ツイス
トグラフェン上に MBE で窒化物半導体
InN を結晶成長することができた。上記
に示した研究では、100 nm 前後のサイ
ズのナノ結晶が得られているが、これは、基板上に担持したグラフェンに同じ条件で成長させ
た場合と同様の結果となっている。積層角度が 2°である場合（図 2(a)）は核生成密度が高く
結晶サイズが小さめであるのに対し、積層角度が 28°と大きい場合（図 2(b)）は核生成密度
が小さくなり、結晶サイズが大きくなることが分かった。 
 図 2(c)には、架橋ツイストグラフェン上に MBE 装置を用いて金属ガリウムを蒸着させた際
の TEM 像である。蒸着時間を制御することで 10 ~ 100 nm 前後の直径金属ガリウムが 108 cm-2

程度の密度で蒸着されている。図 2(d)からわかるように、積層角度によってラマンシフトのふ
るまいに違いがみられることがわかる。積層角度が低い領域では、もともと試料に引っ張りひ
ずみが入っており、 それが蒸着により緩和され、G モード、2D モードとも高波数方向にシフ
トする。一方で、積層角度の中程度の試料では、単純に蒸着による曲率の変化が引っ張りひず
みをもたらし、G,2D ピークともラマンシフト が低波数側にシフトする。さらに、30°に近い
積層角度では、ひずみの変化に加え電子状態の変化があるため、2D モードのみが低波数方向
にシフトし、G モードの変化は小さいことがわかる。これらの結果は、積層角度によって金属
ガリウムの蒸着に大きな違いがあることを示唆している。 

上記に示すように、積層角度によって結晶成長や金属蒸着に差異があることが示された。
一方で、その原因については現段階でまだはっきりと特定できておらず、引き続き研究を進め
ている。 

 
（２）高品質エピタキシャルグラフェンを利用したリモートリモートヘテロエピタキシー 

 
高品質エピタキシャルグラフェンを利用したリモートヘテロエピタキシーについても研究を

進めている。図 3(a)は、ミスト CVD 法でグラフェン/サファイア成長したα-Ga2O3 を熱剥離
テープを使用して SiO2/Si 基板上に転写したものである。ところどころκ相の混入を示唆する
黒い箇所が認められるが、サブミリスケールで転写に成功している。現時点で、さらに高品質

図 2 (a)(b) 架橋ツイスト 2 層グラフェン上に成長した
InN の TEM 像。(a)が積層角度 2°、(b)が積層角度
28°のもの(c) 架橋ツイスト 2 層グラフェン上に成長
した金属 Ga 粒子の TEM 像。(d)Ga ナノ粒子の蒸着
によるラマンピーク（G,2D モード）の変化 

図 3 (a)グラフェン上にミスト CVD 法で成長した Ga2O3をシリコン基
板上に転写したものの光学顕微鏡像 (b) グラフェン上に MBE 法で成長
した InGaN の光学顕微鏡像(c)ラマンスペクトルによって推定した
InGaN 中の In 組成の成長温度に対する変化。オレンジは 2 層グラフ
ェン上、青は単層グラフェン上 



の薄膜を得ることにも成功している。グラフェン/ Ga2O3 を用いたリモートホモエピタキシー
よりも、リモートヘテロエピタキシーの方が膜のつながりがよくモフォロジーもよい結晶が得
られている。サファイアとグラフェンの積層角度などが影響している可能性があり、詳細に調
べているところである。Ga2O3は、パワーデバイス応用が期待されているが、放熱の問題が課
題として挙げられており、今後放熱特性の高い基板にα-Ga2O3 を転写して、その評価を進め
る予定である。 
図 3(b)には、グラフェン/GaN 基板上に MBE 法で成長した InGaN の光学顕微鏡像を示してい

る。成長後に残留 In を溶解させるため塩酸処理を行っている。色の濃い部分が 2 層グラフェ
ン上、薄い部分が単層グラフェン上であり、グラフェンの層数が結晶成長に大きな影響をお及
ぼしていることがわかる。この試料について、成長温度によって、どのように In 組成が変化
するかを調べたものが図 3(c)になる。1 層上では成長温度上昇とともに、In 取り込み量が減っ
ているのに対し、2 層グラフェン上では 600℃付近までほぼ同じ割合となっている。このこと
は、1 層グラフェン上では、基板である GaN の影響が無視できないのに対し、2 層グラフェン
では GaN の影響がほとんどなくなっていることを示している。このように、基板だけでなく、
グラフェンの層数が結晶成長に大きな影響を与えることも分かってきた。 
 
（３）その他 
 
 上記結果以外にも、本予算で整備した実験系を利用して、窒化物半導体基板上に MoS2 を

直接成長することができることを示すことや、ScAlMgO3 への窒化物半導体についても成果を
得ている。また、ツイスト 2 層 h-BN 上にグラフェンが成長できることや、ツイスト 2 層グラ
フェン上に MoS2 が成長できることなども報告しており、今後、角度依存性を調べる予定であ
る。 

 
４．まとめ 
  
 本研究により、ツイスト 2 層グラフェン上での窒化物半導体結晶成長において、積層角度

により、核生成密度や成長結晶の大きさに違いがあることがわかってきた。また、金属蒸着の
実験でも、積層後のフォノン物性の変化に積層角度による違いがみられることから、蒸着のメ
カニズムが積層角度によって違うことが示唆される結果が得られている。また、Ga2O3 や
InGaN のリモートエピタキシーについても多くの知見が得られた。 
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