
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１１３０１

基盤研究(C)

2014～2011

基板微細加工を援用した選択的結晶成長によるグラフェンのナノ物性制御

Nanoscale control of physical properties of grapheen by site-selective epitaxy of 
graphene using substrate microfabrication

１０３４２８４１研究者番号：

吹留　博一（Fukidome, Hirokazu）

東北大学・電気通信研究所・准教授

研究期間：

２３５６０００３

平成 年 月 日現在２７   ６ １０

円     4,200,000

研究成果の概要（和文）：グラフェンは、優れた物性を有する有望なデバイス材料となっている。このグラフェンの実
用化に向けて、他のデバイス材料には無い特徴を活かすことが重要である。このことを鑑み、グラフェンの物性が構造
に敏感であることを活かした「基板微細加工を援用した選択的成長によるグラフェンの構造・物性のナノ制御」を目的
とした研究を行った。
　申請者らは、微視的に(111)・(100)が露出した微細加工Si(100)基板へSiC薄膜を介してグラフェンを成長させた。そ
の結果、微視的な面方位による界面構造が変化した。これによりグラフェン積層が変調され、グラフェンのバンド構造
を微視的に制御出来ることが明らかとなった。。

研究成果の概要（英文）：Graphene is a promising next-generation device material. To realize 
graphene-based devices, it is significant to utilize unique characters of graphene physical properties. 
We have therefore performed a study on a nanoscale control of structural and electronic properties of 
graphene by using substrate microfabrication.
 In this study, we formed graphene on SiC thin films on a microfabricated Si substrate. The interface 
structure of graphene thus formed depends on the microscopic crystallographic orientation of the 
substrate. As a result of this, we found that the stacking and therefore band structure of graphene is 
controlled by this method.

研究分野：表面界面物性
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１．研究開始当初の背景 

 

グラフェンは、その優れた物性（例：高

キャリア移動度 >200,000 cm
2
/Vs）によ

り、有望な次世代デバイス材料であると

されている。このグラフェンを用いれば、

低消費電力(Si の 1/20)・超高速(Si の

100 倍：THz)で動作するデバイスの実現

が原理的には可能であることが示され

ている。 

但し、グラフェン・デバイスの実現に

向けては課題が二つある；  

課題①：量産に適したエピ成長用基板の

探索（☚申請者らが既に解決） 

課題②：構造敏感な物性 ☛素子特性の

ばらつき（☚研究ターゲット） 
 

申請者らは、GOS-IC の実現に向けて、課

題①に取り組んだ。量産に適した Si 基板

上の SiC 薄膜表面の熱改質(Si の昇華)に

より成長させたグラフェン(GOS)のトラ

ンジスタを試作した。得られたキャリア

移動度(6,000cm
2
/Vs)は、Si よりも一桁高

い(図 1)。更に、GOS の相補型トランジ

スタのインバータ動作にも成功し、GOS

集積回路が原理的に可能なことを実証

した。即ち、「課題①の解 ☛ Si」であ

る。研究の重要性が認められ、申請者は、

六件の招待講演・四報の招待論文を受け

た。 

 

しかしながら、依然として、課題②素

子特性のばらつきは未解決である。この

課題解決にはGOSのナノスケール構造制

御が必要である。この具体策として、申

請者は、 

「Si 基板微細加工を援用したグラフェ 

ンの選択成長 ☛ 高品質 GOS 膜成膜」 

という構想を着想した； 

① 高品質なエピ成長膜を得る有効策 

として、「基板微細加工の援用により 

反応領域を制限した選択エピ成長」 

が挙げられる。例えば、荻野らにより、 

微細加工 Si 表面上で高品質ホモエピ 

膜の作製が可能となっている。 

② GOS は微細加工技術が確立してい 

る Si を基板として用いる。 

③ 予備研究として、微細加工 SiC 単結 

晶基板表面での選択エピ成長による

高品質グラフェンの作製に成功した 

(図 2)。 

 

２．研究の目的 

 

グラフェンは、最有望な次世代デバイス

材料となっている。申請者らは、量産に

適した Si 基板に成長させたグラフェン

(GOS)を用いた集積回路(GOS-IC)動作の

実証に初めて成功した。 

しかし、GOS-IC 実用化には、グラフ 

ェンの構造敏感な物性のナノ制御 とい 

う大きな壁が立ち塞がる。ゆえに、 

「基板微細加工を援用した選択的成長 

によるグラフェンの構造・物性のナノ制 

御」を本研究目的とした。本研究の成功 

により、低環境負荷・高性能な GOS-IC 

の実現が可能となる。 

 

 

３．研究の方法 

 

 

図 1. GOS 研究概略。 

 

図 2 微細加工 SiC 表面上グラフェン。 



本研究目的を達成するために、下記の

ように三段階に分けて研究を進めるこ

ととした； 

(1)基板微細加工を援用した選択エピ

成長法 に必要な技術を、<100nm の

技術水準で確立する； 

     ①Si 基板の微細加工技術 

②微細加工Si基板上へのSiC薄膜形 

成技術の確立 

③微細加工 SiC 薄膜表面のグラフェ 

ン化 

   ＊微細加工を援用した高品質グラフ 

    ェンの選択エピ成長法を確立する。 
 

(2) 選択エピ成長グラフェンのナノ 

構造制御の為に、高分解能(<10nm) 

表面・界面観察を行う; 

①グラフェンの積層構造の低速電子 

顕微鏡・原子間力顕微鏡観察 

     ②グラフェン/SiC 界面化学構造の 

光電子顕微鏡による観察 

＊微細加工のサイズ・形状とグラフェ 

ン積層構造・界面構造の関係を定量 

的に解明する。 
 

(3) 選択エピ成長グラフェンのナノ物性

制御の為に、高分解能(<100nm)ナノ

物性測定を行う； 

     ①グラフェンのバンド分散の光電子

顕微鏡及び顕微 Raman 分光による

観察 

②グラフェンのナノ電気伝導度の四 

探針走査型プローブ顕微鏡による 

測定 

＊微細加工のサイズ・形状とグラフェ

ンのナノ物性(バンドギャップ、電

気伝導度)の関係を定量的に解明す

る。以って、選択エピ成長によるグ

ラフェンのナノ物性制御法を確立

する。 
 
４．研究成果 
 
(1) 微細加工 Si 基板上へのグラフェン成長 
  図3に微細加工 Si基板上へのグラフェン
成長法の概略を示す(a)。Si(100)基板を異方性
アルカリエッチング処理を施すことにより、

その表面に微視的に Si(111)面及び Si(100)面
が露出するようにする。Si(100)基板上へ SiC

薄膜(100nm)をモノメチルシランを原料とし
たガスソース MBE により形成した。このよ
うにして成膜した SiC 薄膜を 1250℃加熱し、
その表面から Si 原子を昇華させることによ
り、最表面にグラフェンを成膜する。このよ
うにして作製した試料(b)を以下に記す各種
顕微分光法により評価した。 

(2) グラフェン/SiC 界面の微視的評価 

グラフェン/SiC(111)及びグラフェン/SiC(100)

界面の化学結合を光電子顕微鏡により観察
した（図 4a）。その結果、グラフェン/SiC(111)

界面には、グラフェンの前駆体であるバッフ
ァー層が形成されるのに対して（図 4b）、グ
ラフェン/SiC(100)界面にはバッファー層が形
成されていないことが明らかとなった（図
4c）。これらの光電子顕微鏡による観察結果は、
グラフェン/SiC界面の層間隔を調べることを
目的とした断面透過型光電子顕微鏡による
観察結果により裏付けられている（図 4d・e）。 

 

図 3 微細加工 Si 基板上へのグラフェン

成長法の概略。 

 

図 4 a.微細加工 Si基板上グラフェンの光

電子顕微鏡像。b・c. グラフェン/SiC(100)

及びグラフェン/SiC(111)界面の炭素 1s

内殻光電子スペクトル。d・e. グラフェ

ン/SiC(100)及びグラフェン/SiC(111)界面

の高空間分解能断面透過電子顕微鏡像。 



(3) グラフェン積層構造の微視的評価 

上記のようにして観察されたバッファー層
の有無は、グラフェン層の積層構造に大きな
影響を及ぼすことが考えられる。その理由は、
グラフェンの前駆体であるバッファー層は、
グラファイト単結晶が有するものと同じ
Bernal 積層構造をグラフェンが取りやすくす
る働きがあるからである。 

 実際に顕微低速電子回折によるグラフェ
ン積層構造の微視的観察結果を図 5 に示す。
SiC(111)上グラフェンでは、くっきりとした
六角形上のスポットが見え、グラフェンが
Bernal 積層をとることが明らかとなった。一
方、SiC(100)上では沢山のスポットが見える
ことから、きちんとした Bernal 積層をとらな
いことが明らかとなった。以上のように、界
面構造の違いによりグラフェン積層構造が
微視的に変調されることが明らかとなった。 

(4) グラフェンバンド構造の微視的評価 

グラフェンのバンド構造は積層構造により
決まる。その理由は、グラフェン層間の相互
作用の有無により、バンド分裂及びバンドギ
ャップが決まると理論的に予想されていた
からである。具体的には、層間に相互作用を
もたらす Bernal 積層構造は、多層グラフェン
のバンドを分裂させる。 

 このことを調べる為に顕微 Raman 分光法
を用いて SiC(111)及び SiC(100)上のグラフェ
ンのバンド構造を調べた（図 6）。バンド分裂

の有無は、2700 cm
-1 付近に現れる G’バンド

の形状により分かる。SiC(111)上のグラフェ
ンの G’バンドは複数のピークが重なり合っ
た形状であることが明らかとなった。この結
果は、バンド分裂が生じていることが明らか
となった。 

それに対して、SiC(100)上では G’バンドは
単一ピークで構成されていることが明らか
となった。このことは、SiC(111)とは対照的
にバンドの分裂が起こっていないことを示
唆するものである。 

以上のようにして、界面構造⇒積層構造⇒
バンド構造、といった形でグラフェンの構
造・物性をナノスケールで制御することに世
界に先駆けて成功した。 
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