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研究成果の概要（和文）：本研究ではグラフェン量子ナノ構造と磁場の制御を駆使することによって, 有効質量0の相
対論的粒子の性質を保持した電子を微小構造に閉じ込める素子の作製と, 閉じ込められた電子の軌道の解析を行った。
また, グラフェンの量子物性を最大限に活用するための高移動度グラフェン素子を開発した。具体的には, 六方晶窒化
ホウ素(hexagonal Boron Nitride: hBN)を基板およびグラフェンの表面を保護する膜としてカバーするデバイス構造を
作製した。電子輸送測定の結果から高移動度グラフェン素子の実現, さらにグラフェンとhBNの結晶方位が揃っている
ことに起因する量子輸送現象の観測に成功した。

研究成果の概要（英文）：We demonstrated the quantum confinement of a single relativistic-particle in 
graphene nanostructures under a uniform magnetic field, and analyzed the carrier trajectories in the 
graphene nanodevices. In addition, we attempted to develope the high quality graphene samples to use the 
quantum properties in graphene. We fabricated the device structure that an encapsulated hexagonal boron 
nitride (hBN)/graphene/hBN heterostructures with one-dimensional edge contacts. The results of quantum 
transport measurement exhibited that the high carrier-mobility with quasi-ballistic transport regime in 
our device and the good alignment of graphene and hBN crystal orientation are realized.

研究分野：工学
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１．研究開始当初の背景 
グラフェンは sp2結合した炭素原子がハニ
カム状に並んだ, 単原子層からなる 2 次元構
造である。この特異なハニカム構造によって, 
電気伝導で重要なフェルミエネルギー近傍
でのバンド構造は線形なバンド分散を持つ。
2005 年, 絶縁基板上にある単層グラフェン
に対して金属電極を取り付け, その電子輸送
特性を測る実験結果が発表され, グラフェン
のバンド構造に起因する両極性伝導と, 室温
で従来の半導体デバイスに匹敵する移動度, 
そして有効質量 0のディラックフェルミオン
における特異な量子ホール効果の発現等が
示された (K.S. Novoselov et al., Nature 438, 
197 (2005)等)。現在, グラフェン電子デバイ
スの作製とその量子輸送特性が詳細に調べ
られ, 特に新規量子デバイスの観点からこの
材料は注目され, 超伝導電流の観測 (H.B. 
Heersche et al., Nature 446, 56 (2007)) や, 
スピン注入 (N. Tombros et al., Nature 448, 
571 (2007)) 等, ヨーロッパ・アメリカを中心
にデバイスの基礎研究が活発に進められて
きている。我々は, 単一電子デバイスとして
のグラフェンの応用に着目して研究を進め, 
量子ドットを 2個連結した 2重結合量子ドッ
ト構造をグラフェン上に作製し, 単一電荷状
態制御とドット間結合の制御に成功した(S. 
Moriyama et al., Nano Lett. 9, 2891 (2009).)。
しかし, このような量子ドット素子では基本
的な単一電子輸送は実現されているが, 微細
加工におけるバンド構造の変調によって, 有
効質量 0 のディラック電子ではなく, 一定の
有効質量を持った電子としての量子輸送し
か実現されていないことが近年明らかにな
ってきた。また, グラフェンの理想的な電子
物性に対して, 実際に作製したグラフェン素
子では, グラフェンを固定している基板との
界面状態が電子輸送に大きく影響すること
がわかってきた。グラフェンを宙吊りにした
架橋構造の電子輸送では, 移動度 200,000 
cm2/Vs を超えるこの材料も, 一般によく使
われるシリコン酸化膜基板上の素子では
1,000 - 10,000 cm2/Vs程度に限られてしまう。
これは基板の電荷不純物に依存し, グラフェ
ンはその影響を大きく受けて性能が律速さ
れてしまうと考えられる。したがって, 原子
層材料を用いたグラフェン量子デバイスの
実現には, グラフェン特有の電子物性を保持
した, 高移動度グラフェンデバイスの開発が
重要な課題となる。 

 
２．研究の目的 
本研究ではグラフェン量子ナノ構造と磁
場の制御を駆使することによって, 有効質
量0のディラック粒子としての性質を保持し
た系の電子を微小構造に閉じ込め, 電子輸送
を制御する単一ディラック粒子制御素子の
作製と, 閉じ込められたディラック電子の軌
道の解析, そして量子状態の制御を目指す。
また, グラフェンの量子物性を最大限に活用

するため, 高移動度グラフェン素子の作製を
行う。具体的には , 六方晶窒化ホウ素
(hexagonal Boron Nitride: hBN)を基板および
グラフェンの表面を保護する膜としてカバ
ーするデバイス構造を作製, 電子輸送を評価
し, 高移動度グラフェン微細素子の可能性を
探索する。 
 
３．研究の方法 
 酸化膜シリコン/シリコン基板上に数十m
サイズの単層グラフェン試料を貼り付け, ナ
ノ微細加工を用いたグラフェンナノ構造素
子の作製プロセスを活用する。具体的には, 
電子線ビームリソグラフィ技術によるパタ
ーンニングとプラズマエッチング技術によ
る加工によって, 直径数百ナノメートルサイ
ズの孤立したグラフェンナノ構造の作製, そ
の構造に対して再度電子線ビームリソグラ
フィ, そして真空蒸着技術を用いて電極を取
り付けた。このグラフェンナノ構造素子を低
温(0.3 K – 2 K), 強磁場下(7.5 T)において量
子輸送現象を調べた。また, hBNを用いた高
移動度グラフェン素子の作製では, 劈開法で
得られるグラフェンや hBN 結晶が一般に数
十m 程度のサイズであり, 重ね合わせるこ
とは容易ではない。我々は, 高精度で結晶位
置と方位を合わせて異なる原子膜同士を重
ね合わせる原子膜材料任意基板転写装置を
構築し, hBN結晶でグラフェンを挟みこむこ
とで, 安定な構造を作製した。本装置を用い
て, C. R. Dean et al., Nature Nanotechnology 
5, 722 (2010). と同様の手法でグラフェンと
hBNの積層構造を作製した。まずシリコン基
板上に水溶性ポリマーとポリメチルメタク
リレート(PMMA)の二層構造を作製し, その
上に hBNを機械的剥離法により貼り付ける。
基板を水の上に置いて, 水溶性ポリマーを溶
かすことにより hBN/PMMA を取り出し, こ
れを穴の開いたガラス板に張りあわせる。さ
らに別の基板に貼り付けたグラフェンと
hBN/PMMA を取付けたガラス基板をマニピ
ュレーターと顕微鏡により薄膜同士の位置
合わせを行い, グラフェンを hBN でピック
アップする。最後に別の酸化膜シリコン/シリ
コン基板上に hBN を貼り付け, 同様に hBN
とグラフェン/hBN 薄膜の位置合わせを行い, 
今度はグラフェン/hBN薄膜を hBN基板側に
転写する。こうして, グラフェンを hBNで挟
み込んだ hBN/グラフェン/hBN積層構造が完
成する。グラフェンとそれを挟む hBNの表面
は水に濡れないため、hBNとグラフェンの間
は清浄に保つことができる。積層構造に対し
て, 微細加工によるグラフェンのホールバー
形状のパターニング, および電極を取付け, 
デバイスを作製した。このとき電極はグラフ
ェンに対して一次元的にコンタクトをとる
ことになる。作成した素子は温度 5 K – 300 K, 
磁場 6 Tの範囲で量子ホール効果の測定を行
った。 
 



４．研究成果 
 まず, 酸化膜シリコン/シリコン基板上に
作製したグラフェンナノ構造素子の量子輸
送について報告する。作製した素子は低磁場
ではグラフェン特有のゲート依存性を示し
ているが, ホール伝導側においてゲートに依
存する磁場 Bc を境に電気伝導が連続的なも
のから離散的なスペクトルに変化し, B > Bc

において単一電子輸送が実現された。これは
素子構造によって形成される閉じ込めポテ
ンシャルおよび素子に対して垂直に印可し
た磁場によって, 束縛状態が形成されている
と考えられる。これは, 素子構造によって形
成されるポテンシャルを放物線的な形を仮
定して理論計算した結果, 磁場によって, 電
子の軌道が閉じ込められることを確認した。
この結果は, 静電的な閉じ込めポテンシャル
だけでは, Klein トンネリングなどによって
閉じ込められないディラック電子が, 磁場を
組み合わせることによって, 電子の軌道を制
御し, 閉じ込めができることを意味する。実
験結果と理論的な計算より, 実際に作製した
素子中でどのような軌道を取るかを解明し
た(S. Moriyama et al., Appl. Phys. Lett. 104, 
053108 (2014).)。 
 次に高移動度グラフェン素子の量子輸送
について報告する。図 1 に hBN/グラフェン
/hBN 積層構造とグラフェンに対して一次元
的な電極を取付けた素子の模式図を示す。作
製した試料を無冷媒式冷凍機およびマグネ
ット装置にマウントし, 温度 5 Kで輸送評価
を行った。抵抗率のゲート依存性を図 2に示
す。ゲート電圧ゼロ付近では, 通常のグラフ
ェンに特徴的なディラック点を反映する抵
抗のピークが見られる。また、ゲート電圧
-21V 付近に見られるピークは, グラフェン
と hBN の結晶方位が揃っていることに起因
した, 第二のディラック点が観測されている。
低磁場でのホール抵抗測定を組み合わせる
ことにより, グラフェン素子の移動度を見積
もったところ, ディラックポイント近傍にお
いて約 150,000 cm2/Vs であることがわかっ
た。また, 平均自由行程はおよそ 2 m とな
り, ホールバー素子の寸法(幅 1m, 長さ 2.5 
m)とほぼ同等であることから, バリスティ
ック伝導領域の電子輸送になっていると考
えられ, 高移動度グラフェン素子が実現され
ているといえる。実際, 低磁場領域において
測定電極端子を組み替えることによってバ
リスティック伝導の電子輸送である磁気フ
ォーカシング効果の観測にも成功した。次に, 
磁場を 6T まで印可した量子ホール効果の結
果を図 3に示す。図 3(a)は抵抗率xxのゲート
電圧および磁場依存性をマッピングしたも
ので, 図 3(b)はホールコンダクタンスxy の
ゲート電圧および磁場依存性のマッピング
である。単層グラフェン特有のランダウ準位
の形成と hBN の重ね合わせによるモアレパ
ターンの 2次元周期構造に起因する磁気振動, 
いわゆるホフスタッター・バタフライの観測

に成功した。ホフスタッター・バタフライの
パターンの解析から, グラフェンと hBN の
格子は角度 0.7～0.8 度ずれた形で重ね合わ
さっており, その結果, 周期 11 nm程で 2次
元周期系が形成されていると考えられる。温
度を 5 K から室温まで変化させることによ
る熱履歴に対して, 試料の移動度は 150,000 
– 250,000 cm2/Vs程の変化が見られたが, 何
度かの熱履歴においても高移動度を保持し, 
また磁場依存性におけるホフスタッター・バ
タフライのパターンはほとんど変化しなか
ったことから結晶構造の変化もかなり小さ
いと考えられる。2 次元周期構造に起因する
磁気振動は 160 Kまで観測され, また, 室温
においても移動度は 50,000 cm2/Vsと高い値
を示した。これらの結果は, グラフェンを
hBNで挟み, さらに一次元的に電極を作製し
た本素子構造を用いることによって, 非常に
高い移動度を実現し, さらに外部環境に対し
ても非常に強いということを示している。 
研究期間最終盤ではこの構造を用いたナノ
構造素子の作製プロセスを開発し, 量子ドッ
ト素子の試作まで実現した。 

 

図 1: hBN/グラフェン/hBN 積層構造と
グラフェンに対して一次元的な電極を
取付けた素子の模式図。ゲートは基板
（酸化膜シリコン/シリコン）背面から
バックゲートとして印可する。 

図 2: 温度 5 K, 磁場 0 Tにおけるグラフ
ェンホールバー素子(幅 1 m, 長さ 2.5  
m)の抵抗率のゲート電圧依存性。Vg = 
0 V付近にディラック点を反映する抵抗
のピークが観測され, さらに Vg = -21 V
付近に現れるピークは, グラフェンと
hBN の結晶方位がある程度揃っている
ことを反映している。 
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測定環境として, 微細な量子ドッ
トの量子状態制御を行うための電磁波応答
測定系の開発をこれらの研究と並行して推
基本的なシステムを確立した。シリコ

ンを用いた量子ドット素子で動作テストを
GHz までの周波数領域にお

いて電子輸送のマイクロ波応答を観測する
ことができた。本研究期間では
素子に対する高周波応答の観測まで実現す
ることができなかったが, 本測定システムは
様々な電子材料素子に対して適用できる汎
用的なものに組み上げており
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までの周波数領域にお

いて電子輸送のマイクロ波応答を観測する
グラフェン

素子に対する高周波応答の観測まで実現す
本測定システムは

様々な電子材料素子に対して適用できる汎
今後グラフェ

ンナノ構造素子などの新機能性材料素子の
量子状態制御に関する研究を進めていきた

及び連携研究者に
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