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研究成果の概要（和文）： 

 

 本研究の目的は、完全な二次元物質であるグラフェンにおいて、その原子ネットワーク構造

に欠陥を導入することなくナノスケールでデザインされた物性を付与することである。23 年度

は、グラフェンの電子物性に及ぼす基板とグラフェン界面の水の効果を明らかにした。24 年度

には、ポーラスアルミナを基板とすることにより周期歪が導入されていることを実証した。こ

れは炭素原子骨格を維持しつつバンドギャップを付与できる可能性を示す。 

 
研究成果の概要（英文）： 

 
 We investigated structure of the interfacial water layers between graphene sheets and a sapphire 

substrate by observing them through graphene sheets at room temperature. When graphene sheets 

were deposited at a low relative humidity, the interfacial water layers appeared as small islands. 

This study shows that the electrical properties of graphene sheets are tunable by controlling the 

hydrophilicity of substrate surfaces. For bandgap opening, we attached monolayer graphene 
sheets grown by chemical vapor deposition to porous alumina membranes with ordered 
hexagonal pores. We confirmed that strains are introduced into the graphene sheets. 
Porous alumina membranes are useful for strain engineering of graphene sheets. 
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１．研究開始当初の背景 

 

 グラフェンは将来の超高速電子デバイス
の素材として極めて大きな潜在能力を持つ。
従来、グラフェンの物性制御は、カッティン
グによりナノリボンを形成して電子構造を
変調する方法や、表面を官能基によって機能

化する手法が広く用いられてきた。本申請者
は、二次元物質であるグラフェンの表面物性
と化学反応性は、グラフェンを貼り付けた基
板側の物理的・化学的性質によって様々に制
御できることを見出した。グラフェンの性質
は裏面が接する基板の原子構造によって制
御されるため、グラフェン層自体は原子構造
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的に欠陥のない単一元素・単一構造の表面で
あるが、性質は大きく異なっているという特
異な状況が現れる。これは、グラフェンが原
子一層で構成されるために実現できるもの
である。こうした背景から、基板原子構造と
化学的性質の制御に基づくグラフェンの局
所物性制御とその集積化に着想した。 
 

２．研究の目的 

 

 原子一層という完全な二次元物質である
グラフェンにおいて、その原子ネットワーク
構造に全く欠陥を導入することなく表面に
ナノスケールでデザインされた物性を付与
し、パターン化し、グラフェンにデバイス機
能を高集積化する新しい技術体系を構築す
ることを目的とする。本目的のため、基板表
面の構造を制御し、グラフェンナノ構造の自
己組織的集積化を図る。グラフェンの物性制
御は、官能基による表面の修飾や、バンドギ
ャップを開くためのナノリボン形成など、グ
ラフェン骨格に何らかの損傷を与えるもの
であった。本研究では、グラフェンを貼りあ
わせる基板の物理的・化学的性質によって、
グラフェンの強固な原子骨格を完全に保存
しつつ、様々な性質を局所的に付与する機能
集積化への新しいアプローチを実証するも
のである。 
 

３．研究の方法 

 

 酸化物単結晶およびポーラス基板表面の
構造制御と界面制御により、グラフェンの局
所的物性をウェーハスケールでデザインす
るアプローチを確立する。この目標に向け、
以下の 3 点を実施する。 

(1) サファイア・チタニア表面の原子構造を
制御し、グラフェンと密着する超平坦テ
ラス、規則配列した原子ステップ、化学
的性質の異なるドメイン、これらの表面
構造の制御技術を確立する。原子構造制
御サファイア表面にグラフェンを貼り付
け well-defined な界面を形成する。 

(2) 基板表面の原子構造に制御されたグラフ
ェンの局所的電子物性を評価し、局所的
電子物性がデザインされていることを実
証する。 

(3) 化学状態の異なるドメインやグラフェン
を配列した酸化物表面にグラフェンを
貼り合わせ、局所反応性のデザインされ
たグラフェンを形成し、ナノ構造形成に
よりその有用性を実証する。 

(4) ポーラスアルミナ基板へのグラフェン
貼り合わせにより、歪の導入されたグラ
フェンを作製する。 

 
４．研究成果 

 

 23 年度は、グラフェンの電子物性に及ぼす

基板とグラフェン界面の水の効果を明らか

にし、グラフェンの物性が界面物質によって

制御可能なことを示した。実験では、様々な

湿度のもとでグラフェンをサファイア基板

に転写し、ラマンスペクトルを測定した。界

面の水層は、図 1 に示すように、走査プロー

ブ顕微鏡により可視化でき、その厚さは層構

造を示す。 

 

 

図 1. 界面水の AFM 像 

図 2. ラマンスペクトルの変化 



 

 また、界面の水はグラフェンにホールをド

ーピングし、ラマンスペクトルのグラフェン

由来の信号のピーク位置を変化させる。図 2

は、グラフェン貼り合わせ時の湿度、すなわ

ち界面水の量と、グラフェンラマンスペクト

ルのピーク変化を調べた結果である。湿度が

増加すると、グラファイト格子の本質的な振

動である G-ピークが高波数側にシフトし、そ

のシフト量は二重共鳴ピークの2Dピーク(単

層グラフェンにおいて特に強く出る)のシフ

トより大きい。これは、界面水からのホール

ドーピングが起きていることを示す。 

 さらに、異なる面方位のサファイア、クォ

ーツ、Si 酸化膜の表面にグラフェンを貼り合

わせ、ラマンスペクトルを測定した。その結

果、基板表面の親水性とラマンスペクトルの

相関が得られ、界面水のホールドーピング効

果がここでも実証された。以上のように、23

年度は、界面の水の存在とグラフェン物性に

及ぼす効果を体系的に明らかにし、界面によ

るグラフェンの物性制御の可能性を明瞭に

示した。 

 24 年度には、基板制御によるグラフェンへ

のバンドギャップ付与に取り組んだ。グラフ

ェンの電子デバイス応用において最も本質

的な課題は、スイッチングデバイス実現に不

可欠なバンドギャップ形成である。単層グラ

フェンにおけるこれまでの提案は、ナノリボ

ンやナノメッシュ形成など、グラフェンのカ

ッティングを伴うものであった。本研究では、

ポーラスアルミナを基板とし、グラフェンの

貼り合わせだけで周期歪を導入し、バンドギ

ャップを付与する方法が実現可能かどうか

を検証した。図 3 にその概念とグラフェンを

貼り合わせた AFM 像を示す。 

 

 
 ポーラスアルミナは従来用いられてきた

陽極酸化によって形成し、貼り合わせたグラ

フェン形状を原子間力顕微鏡により観察し

た結果、図 3 に示すように、ポーラスアルミ

ナの規則的ナノ細孔に依存した変形が確認

できた。このグラフェンに導入された周期歪

のグラフェンに及ぼす効果をラマン分光に

より検討した。 

 

 
 図 4 はラマン分光におけるグラフェン特有

の信号のピーク位置であり、単層グラフェン

(上段)と 2 層グラフェン(下段)では異なる挙

動を示す。単層グラフェンでは、歪由来のピ

ーク波数シフトが観測され、確かに歪が導入

されていることが実証された。これらの成果

は、グラフェンの炭素原子骨格を維持しつつ

バンドギャップを付与できる可能性を示す。 
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