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研究目的 

 

 グラフェンやカーボンナノチューブに代表されるナノカーボン物質は、高キャリア移動度、高熱伝導度、

高機械強度などの優れた特性から、エレクトロニクスなどへの応用が期待される。本研究では、我々がこれ

までに確立してきた SiC 熱分解法によるグラフェン成長技術に基づいて、次世代情報通信デバイス材料と

して付加価値が高く、省エネルギーへの貢献も期待できるような低環境負荷ナノカーボン材料開発を目標と

している。具体的には第一に、グラフェン/基板界面における水素インターカレーションの微視的メカニズ

ムの解明、第二に界面での超伝導炭化物形成による超伝導転移温度向上の機構解明を目指した研究を行っ

た。 
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実験内容と研究成果 
 

 第一の目的である水素インターカレーションに関して、グラフェン/SiC 界面に水素をインターカレートすると、界面フォノン

散乱の抑制によって移動度の向上が報告されているが、インターカレーションの微視的メカニズムは明らかではなかった。イン

ターカレーションの生じる 600 度での水素処理時間を秒単位で制御してその特徴を調べることで、グラフェン/SiC 界面への水素

インターカレーションの微視的メカニズムについて調べた。具体的には、水素がどこから侵入し、どのように界面で広がるかに

ついての知見を得ることを目指した。2020 年度の結果からは、600 度での加熱開始後 300 秒で変化が生じ始め、330 秒にはイン

ターカレーションが完了することがわかっていた。2021 年度には、その過程をより詳細に調べ、インターカレーション機構のモ

デル化を目指した。今回行った 600 度での水素処理時間は、60、120、180、240、255、300、330、および 2400 秒であり、こ

れらの処理を行った試料に対して原子間力顕微鏡（AFM）観察、ラマン分光測定、および高分解能透過型電子顕微鏡（HRTEM）

観察を行うことで、その特徴を明らかにした。各処理時

間におけるラマンスペクトルを図 1 に示す。図から、矢

印で示すように、600 度で処理開始後約 180 秒後から D

バンドと呼ばれるピーク強度が強くなり、このピークは

255 秒後に最大値を示した後に減少し、330 秒以後には

その強度は最小値となって変化しなくなることがわか

った。D バンドは、水素インターカレーションが生じた

領域と生じていない領域の境界に由来すると考えられ

る。これらの結果は、水素が 180 秒頃から界面に侵入

しはじめ、300 秒にかけてその後界面を拡散することで

広がり、330 秒後にはほぼインターカレーションが完了

することを示唆している。AFM 観察の結果からは、水

素は表面の炭素原子層を透過して界面に侵入し、インタ

ーカレーションが生じた領域は島状に成長することも

わかった。また、SiC 表面に存在するステップの存在が、

水素の拡散障壁になることも明らかになった。これらの成果は、現在論文として投稿中である。 

 第二の目的である超伝導炭化物形成による超伝導転移温度向上とその機構解明に関しては、SiC 基板上に炭化タンタル（TaC）

薄膜を形成し、その熱分解によりグラフェンを成長することで、転移温度が薄膜の約 8K からグラフェン化後の 13K まで向上す

ることが、2020 年度にわかっていた。2021 年度に、温度に関してより厳密な測定を行ったところ、TaC 薄膜の超伝導転移温度

は約 7K であり、グラフェン化後は約 9K であることがわかった。2021 年度は、転移温度向上機構の解明を目指した実験を行っ

た。その結果、転移温度向上には、グラフェン成長に伴う加熱による結晶性の変化が大きく影響していることがわかった。この

結果についても、論文投稿準備中である。 

 また、当初の予定外であった成果として、SiC 上グラフェンを転写することでミリメートルスケール魔法角ツイスト 2 層グラ

フェンの作製と、その超伝導の起源と言われるフラットバンドの直接観察に成功した内容について、本共同研究を謝辞として記

載した論文発表およびプレスリリースを行った。 
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図 1(a) 600 度で加熱した試料のラマンスペクトル。処理時間ごとの

スペクトルを示している。(b) D バンド付近の拡大図。 
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