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研究成果の概要（和文）： 

独自に開発した急速加熱プラズマCVD法を用いることで, 原子 1層２次元炭素シートであるグ
ラフェンを絶縁基板上へ直接合成することに成功した. また, 原子1層2次元炭素シートが疑似
1 次元形状をとった物質であるグラフェンナノリボンに関して, 構造制御合成, 及びそれを用
いたデバイスの集積化合成に世界で初めて成功した. さらに, それらが極めて優れたトランジ
スタ(オンオフ比 10000 以上)として動作することを実証した. 

 

研究成果の概要（英文）： 

Direct growth of graphene on an insulating substrate is realized by rapid-heating plasma CVD 

(RH-PCVD), which is originally developed by our group. For the first time, integration of graphene 

nanoribbons, quasi-one-dimensional structure of graphene, is also realized using Ni nanobar as catalysts 

for their growth. It is also revealed that the graphene nanoribbon devices show very high transistor 

performance (on/off ratio > 10,000). 
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１．研究開始当初の背景 

炭素ナノ材料は, ナノスケールオーダーの
構造的利点に加え, 優れた電気・光学・磁気
特性を示すことから, 幅広い分野において次
世代材料として注目を集めている. 特に 2 次
元シート物質のグラフェンに関しては, デバ
イス応答速度に直結するパラメータである
電子, 及び正孔のキャリア移動度が極めて高
いという点において大きな期待が寄せられ
ている. しかしながら現時点では, 理論的に
予測されている値と, 実測値とでは極めて大
きな開きがある. この原因として現在最も有
力とされているのが, グラフェンが接してい
る下部基板によるキャリアの散乱効果であ

る. そこで, この下部基板によるキャリア散
乱効果を極限まで低減するために, 申請者は
グラフェンが基板に垂直配向した形状が理
想的という考えに至った. 同様の形状を持つ
物質としては, カーボンナノウォールと呼ば
れる材料が 2002 年に形成が確認されている. 

しかしながら, カーボンナノウォールは構成
しているグラフェンシートが複数 (5 層以上) 

であり, また形成が困難でもあることから現
在はさほど活発な研究対象とはなってはい
ない. 一見僅かな差に感じられる炭素シート
の単層と多層の違いは, 理論的にも歴史的に
も極めて大きな違いである. 実際, 古くから
知られているグラファイトに変わり , 近年 
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(2004 年以降) 爆発的にグラフェン研究が注
目されている要因は, 炭素原子 1 層からなる
単層シート構造の安定形成が実現され, 多層
グラフェンシートでは生じなかった様々な
特異な物理特性が発現しているからである. 

このことは, カーボンナノチューブ研究に関
しても当てはまる. 複数のグラフェンシート
から構成される多層カーボンナノチューブ
が最初に発見され, その 2年後の 1993年に発
見された, 一枚のグラフェンシートから構成
される単層カーボンナノチューブは, 電気, 

光学的特性が多層ナノチューブを大きく凌
ぐものであったことから, 現在に見られるナ
ノテクノロジー分野の一大テーマとなり得
た. 従って, 現在の多層カーボンナノウォー
ル構造を精密に制御し, 単層カーボンナノウ
ォールを成長させることが可能となれば, グ
ラフェンやカーボンナノチューブの場合同
様, 極めて大きなブレイクスルーとなること
が期待できる.  

 

２．研究の目的 

炭素原子 1層のシート状物質として極近年
爆発的に注目を集めているグラフェンが, 基
板垂直方向に起立配向した形状をもつ新規
炭素ナノ物質を創製し, さらにプラズマ－炭
素ナノ材料界面反応場における物理機構の
解明を目的とする. これまで, 複数層のグラ
フェンシートが基板垂直方向に起立した炭
素物質は, カーボンナノウォールとして知ら
れているが, その単層化は実現されていない. 

そこで, プラズマ物理に基付いた精密なプラ
ズマパラメータ制御により, 単層カーボンナ
ノウォールの成長を実現し, その成長におけ
るプラズマ効果を解明する. さらに, 垂直配
向単層カーボンナノウォールをデバイス化
し, 既存の基板平行方向堆積グラフェンを凌
駕する, 高キャリア移動度デバイスの創製を
実現する. 

 

３．研究の方法 

一般的なプラズマ CVD 法を発展させた, 

急速加熱プラズマCVD法を用いて原子 1層 2

次元シート物質の構造制御合成, 及びデバイ
ス応用を行った. プラズマは誘導結合型高周
波放電により生成し, 合成物質の構造評価は
ラマン分光分析, 走査型, 透過型電子顕微鏡, 

原子間力顕微鏡により行った. また, 作製し
たデバイスの特性は, 低温プローバーを用い
て評価した. 

 

４．研究成果 

(1)原子 1層 2次元シートの絶縁基板上への直
接合成 

原子 1層 2次元シートであるグラフェンは
一般に, 金属表面へ化学気相堆積(CVD)合成
される. 合成したグラフェンをデバイス応用

するには, 絶縁基板上に転写することが必要
不可欠であるが, この場合転写過程において
欠陥や不純物が混入されるため, グラフェン
の結晶性が著しく低下することが問題とな
っていた. これに対して, 本研究では本研究
独自に開発した急速加熱プラズマ CVD 法を
利用することで, グラフェンが触媒金属のニ
ッケルと下地の絶縁基板である酸化シリコ
ン基板の界面に合成すること発見した. 最終
的に, 残留したグラフェン上部のニッケル層
を除去することにより, グラフェンの絶縁基
板上への直接合成を実現した（図 1）. ラマ
ンスペクトルの 2D バンドと G バンドの強度
比のマッピング測定結果から, 本手法で合成
したグラフェンが基板面内全体にわたりほ
ぼ単層あるいは二層程度の極めて薄いグラ
フェン膜で構成されていることが判明した. 

本結果はグラフェンの電子デバイス応用に
向けて重要な成果と言える. さらに, プラズ
マ条件を最適化することにより, グラフェン
シートの各ドメインが六角形構造をとるヘ
キサゴナルドメイングラフェンの直接合成
も実現した. ヘキサゴナルドメイングラフェ
ンは, グラフェン自体の結晶性が高く, かつ
グラフェンが単結晶で成長した場合にのみ
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図 1: 絶縁基板上に直接合成したグラフェンの
(a) 基板全体の光学写真, (b)ラマン分光分析の
2D/G強度比マッピング, (c) 典型的なラマンス
ペクトル. 



 

 

現れる形状であるため, この結果は, 本手法
で合成したグラフェンが極めて結晶性の高
い単結晶グラフェンであることを示す証拠
と言える. 

 

(2) グラフェンナノリボンの集積化合成 

原子 1層 2次元シートのグラフェンは高い
キャリア移動度を示す一方で, バンドギャッ
プを持たないという特徴を有している. この
バンドギャップがゼロであることは, グラフ
ェンを半導体デバイスとして応用する際に
大きな問題となっている. これに対して近年, 

2 次元シート形状のグラフェンが疑似 1 次元
的形状をとった構造であるグラフェンナノ
リボンに有限のバンドギャップが発現する
ことが報告された. しかしながら, グラフェ
ンナノリボンの構造制御合成, 及びその集積
化は実現されていなかった. そこで, 本研究
において独自に開発した急速加熱プラズマ
CVD 法を用い, さらに初期触媒としてナノ
バー形状のニッケル(ニッケルナノバー)を利
用することで, ニッケルナノバーからグラフ
ェンナノリボンが直接合成することを発見
した. さらにそれらが, 電極間を架橋した形
状をとること, 及び部分的にではあるが, 基
板に対して垂直方向に配向成長しているこ
とが判明した. また, 詳細な電気伝導特性評
価を行った結果, 本研究で合成に成功したグ
ラフェンナノリボンが, 明確な電流オンオフ
比(10,000 以上), 及び伝導ギャップを有する
ことを明らかとした. あらかじめ初期のニッ
ケルナノバー構造を集積化することで, グラ
フェンナノリボンが等間隔に配列合成した
形状の多チャンネルグラフェンナノリボン
トランジスタの集積化にも成功した. このよ

うなグラフェンナノリボンの構造, 合成位置, 

及び成長方向を制御して合成した成果は本
研究が世界で初めてのものである（図 2）. こ
のため本成果は, グラフェンを用いた半導体
デバイス応用の実用化に大きく貢献できる
ものと期待できる.  

以上の結果より, 原子 1 層 2 次元炭素シー
ト, あるいはその類似形状の原子 1 層 1 次元
炭素シートに関して, 垂直配向合成と革新的
デバイス応用を実現したと言える.  
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