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研究成果の概要（和文）： 
 本研究では、AFMリソグラフィー法を利用してグラフェン中にバンドギャップを導入する技
術の確立に取り組んだ。金属電極を有するグラフェン試料において、素子中央部を局所的に酸
化することで、グラフェン／酸化グラフェン／グラフェン面内接合素子を作製した。電子輸送
特性を評価したところ、非線形な電流―電圧曲線とともに VSD = 3 V程度の電流抑制領域が確
認され、酸化グラフェンを精製することによるバンドギャップ形成に成功した。一方、後者に
ついては、グラフェンを局所的に絶縁化することで幅 10nmの超微細グラフェン細線素子を作
製した。作製した細線素子にはトランスポートギャップが形成され、ゲート電圧印加により電
流のスイッチング動作が実現し、ＡＦＭ陽極酸化法により超微細グラフェン細線素子の作成が
可能であることを示した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
  The purpose of this work was to develop a method for engineering band gap in 
monolayer graphene using atomic force microscopy (AFM) based local anodic oxidation 
(LAO) lithography. First, we fabricated graphene/graphene oxide/graphene (G/GO/G) 
lateral junction by employing AFM-based LAO lithography technique. The 
current-voltage (I-V) characteristics of G/GO/G showed strong nonlinearity, where the 
current was completely suppressed at around V = 0 V and increased above a critical 
threshold voltage of V = 3 V. This observation demonstrated transport gap formation in 
graphene oxide using AFM-based LAO lithography. Secondary, we fabricated graphene 
nanoribbon device with channel width of 10 nm using AFM-based LAO. The 
conductance of graphene nanoribbon was completely suppressed at the charge 
neutrality point, indicating the formation of transport gap. This observation 
demonstrated fabrication of the ultra-narrow graphene nanoribbon structure by 
employing high-resolution feature of AFM-based LAO lithography.  
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１．研究開始当初の背景 
 グラフェンは、有効質量ゼロの相対論的粒
子（ディラックフェルミオン）が電気伝導を

担い、室温において高いキャリア移動度(μ= 
200,000 cm2/Vs)を示すなどエレクトロニク
ス材料として優れた特性を示す。しかしその
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バンド構造にはエネルギーギャップが存在
しないため、グラフェンを用いて電子回路の
基本構成要素であるスイッチング素子が作
製できないという問題を有していた。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、原子間力顕微鏡（ＡＦＭ）リ
ソグラフィー法を利用し、①幅 5 nm以下の
超微細グラフェン細線作製、および②酸化グ
ラフェンの局所生成による、グラフェンのバ
ンドギャップ制御を目指した。 

 
３．研究の方法 
 グラフェンにバンドギャップを形成させ
る手法には、(i)グラフェン細線構造を作製
し量子閉じ込め効果を利用する手法（図２）
と、(ii)グラフェンを酸化し酸化グラフェン
を作製する手法（図３）がある。前者の手法
は、電子をドブロイ波長以下の領域に閉じ込
め、量子閉じ込め効果を利用してエネルギー
ギャップを生じさせる手法で、エネルギーギ
ャップは細線幅の減少とともに増大する。一
方で後者の手法は、グラフェンに酸素を付加
することで、グラフェンの電気伝導を担うπ
電子の数を減少させエネルギーギャップを
形成させる手法で、酸化度の増大とともにエ
ネルギーギャップが増大する。 

 

図２．グラフェン細線によるバンドギャッ

プ形成 

 

図３．酸化グラフェン生成によるバンドギ

ャップ形成 

 
 

４．研究成果 
 本研究ではまず、（１）酸化グラフェン生
成によるバンドギャップ制御を行った後に、
(２)超微細グラフェン細線作製に取り組ん
だ。 
 
（１）酸化グラフェン生成によるバンドギャ
ップ制御 
 シリコン基板上に単層グラフェンを作製
し、ＡＦＭカンチレバーを接触させ、カンチ
レバーに負電圧(Vtip)を印加し、陽極酸化反応
によりグラフェンを酸化した（図４）。カン
チレバーを空間掃引することにより、酸化グ
ラフェン微細構造を作製した。酸化された領
域は、グラフェンに比べて高い表面摩擦係数
を有するため、ＡＦＭ摩擦像により観察する
ことができる（図５）。 
 

 

図４．実験系模式図 

 

 

図５．酸化領域のＡＦＭ摩擦像。図中黒色縦

線が酸化領域に対応する。 
 
 酸化領域の電子輸送特性を調べるために、
金属電極を有するグラフェン素子において、
素子の中央部を陽極酸化し、グラフェン／酸
化グラフェン／グラフェン面内接合素子を
作製した（図４）。酸化グラフェンはバンド
ギャップを有する半導体であるため、作製し
た素子は金属／半導体／金属-面内接合素子
として動作することが期待される。 
 素子の電流—電圧曲線を測定したところ、
非線形な電流—電圧曲線が観測され、∆Vsd = 4 
V程度の電流抑制領域が観測された（図６）。
この結果は、作製した素子が、金属／半導体
／金属接合素子として動作していることを
示している。輸送特性の温度依存性を測定し、
酸化グラフェン／グラフェン接合界面にお

 
図１．グラフェンのバンドギャップ制御 



いて、ショットキーバリアーが形成されてい
ることを見出した。 

 
図６．電流−電圧特性 

 
 さらに、カンチレバーへの印加電圧 Vtipを
減少させると、電流抑制領域の幅∆Vsdが，Vtip
とともに系統的に減少した。この結果は、酸
化グラフェンの酸化度が減少し、酸化グラフ
ェン中のエネルギーギャップが減少したこ
とを示している。グラフェンの酸化度が変化
していることは、ラマン分光法によるＧ・Ｄ
バンドスペクトルの解析、およびオージェ電
子分光法によっても確認した。 
 
 ここまでの研究によって、ＡＦＭリソグラ
フィー法を利用してグラフェンを陽極酸化
することで、グラフェンの任意領域を、任意
の酸化度に酸化することに成功した。さらに、
電気伝導特性測定によって、酸化領域のエネ
ルギーギャップが酸化度とともに系統的に
変化することを確認した。既存の実験手法
（酸素プラズマ法・化学的酸化法）では、グ
ラフェン中の任意領域を、任意の酸化度で酸
化することは不可能であったためこのよう
な構造は作製不可能であった。既存の手法で
は実現できない新奇構造がＡＦＭ陽極酸化
法により実現できることを意味し、酸化グラ
フェン／グラフェン接合系を利用したエレ
クトロニクス素子の実現可能性を示す結果
である。 
 
(２) 超微細グラフェン細線作製 
 シリコン基板上に単層グラフェンを作製
し、陽極酸化反応により酸化グラフェンを作
製しグラフェンを局所的に絶縁化すること
でグラフェン細線素子を作製した。金属電極
を有するグラフェン素子にて、図７の矢印の
方向から陽極酸化リソグラフィーを行うこ
とにより幅10 nmのナノリボン素子を作製し
た。図中央部にグラフェンナノリボンが形成
されている。グラフェンナノリボン領域は、
より幅の大きなグラフェンを介して電気伝
導測定用金属電極に接続されている。ナノリ

ボン領域のコンダクタンスが試料のコンダ
クタンスを支配する。 

  
  T = 4.2 Kにおいて、コンダクタンスのバ
ックゲート電圧依存性を測定したところ、ゲ
ート電圧Vg = 0 Vにてコンダクタンスがゼロ
に抑制さる領域（トランスポートギャップ）
が観測された。トランスポートギャップが観
測されるメカニズムについて詳しく調べる
ために、電流が最も抑制されているゲート電
圧Vg = 0 V 附近において微分コンダクタンス
のソースドレイン電圧依存性・ゲート電圧依
存性を測定したところ、ダイヤモンド状にコ
ンダクタンスが抑制される領域が複数観測
された。このようにダイヤモンド領域が観測
されることは、グラフェンナノリボン素子中
において電子が局在し、電子の局在効果がト
ランスポートギャップ形成に寄与している
ことを意味する。 

 この結果は一般的なグラフェンナノリボ
ン素子作製手法である酸素プラズマエッチ
ングにより作製したグラフェンナノリボン
素子において報告されている結果と定性的
に一致している。酸素プラズマエッチング
法・陽極酸化法いずれの作製手法を利用して
作製したグラフェンナノリボンも、共通のメ
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図８．コンダクタンスのバックゲート電

圧依存性。 

 
図７．グラフェンナノリボン素子模式図 
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カニズムでトランスポートギャップが形成
されていることを示している。しかし、10 nm 
程度の超微細グラフェン細線素子が容易に
作製できる点、原子レベルの微細加工が可能
である点は、ＡＦＭ陽極酸化法によって、酸
素プラズマエッチング法では作製できなか
った、微細構造ナノリボン素子が作製できる
可能性を示しており、今後の研究によって発
展が望まれる結果となった。 
 
 本研究では、AFM リソグラフィー法を利
用してグラフェン中にバンドギャップを導
入する技術の確立に取り組んだ。 ＡＦＭ陽
極酸化法により、酸化グラフェンを局所的に
生成する手法と、グラフェン細線構造を作製
する、２種類のバンドギャップ形成法を実現
した。前者については、金属電極を有するグ
ラフェン試料において、素子中央部を局所的
に酸化することで、グラフェン／酸化グラフ
ェン／グラフェン面内接合素子を作製した。
電子輸送特性を評価したところ、非線形な電
流―電圧曲線とともに∆VSD = 3 V 程度の電
流抑制領域が確認され、バンドギャップ形成
に成功した。一方、後者については、グラフ
ェンを局所的に絶縁化することで幅 10nmの
超微細グラフェン細線素子を作製した。作製
した細線素子には、トランスポートギャップ
が形成され、ゲート電圧印加により電流のス
イッチング動作が実現した。 
 本研究成果は陽極酸化法を利用して酸化
グラフェンナノ構造デバイスが実現可能で
きることを示した初めての結果であり、グラ
フェンの加工手法として新たな可能性を示
したものである。微細加工精度の観点からも
より分解能の高いＡＦＭ装置を利用するこ
とにより、室温動作が可能なグラフェン単電
子トランジスター素子や、端構造が完全に制
御されたグラフェンナノリボンの実現など、
様々な素子の創出が期待される。ＡＦＭを利
用してグラフェンを微細加工する技術は大
きな将来性を秘めた重要な手法であると言
える。原子間力顕微鏡を利用した陽極酸化法
によるグラフェンナノ構造の作製技術のさ
らなる発展を目指したい。 
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