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計算科学によるグラファイト系材料の基礎物性解明と 

そのデバイス応用における設計指針の開発 

 

 

§１．研究実施の概要 

当該研究のねらいは、グラファイトデバイスの現状である「サイエンスとテクノロジーの乖離」を量

子論に立脚した計算科学のアプローチを以て解消をおこない、グラファイト系デバイス設計指針の

提示をおこなうことにある。この最終的なゴールに対して、現実的なグラファイト複合構造体の構成

要素となる、グラファイト自身、モデル化された異種物質界面に対する基礎物性の探索をおこない、

グラファイト系デバイス設計指針の基盤となる知見の蓄積を目指すのが、昨年度に引き続き本年

度の目標である。 

これまでに、(a)グラファイトとトポロジー的に等価である六方晶窒化ホウ素(h-BN)の電子状態制

御の方法の提示と新奇伝導材料の提案、(b)酸化物絶縁体／グラファイト界面構造と電子状態の

解明、(c)電界下の数層グラファイトの電子構造解明に対する理論的／実験的解析を実施した。ま

ず、h-BNへのキャリア注入に関しては、我々は金属ドープ、電界効果の両方法により可能である

ことを示した。また、得られた系の電子状態がフェルミレベルにおいて電界効果、原子ドープされ

たグラファイトと定性的に等価であり、その類推から、広義h-BN化合物系が単なる金属ではなく、

超伝導体としても期待の持てる系であることを示した。酸化物絶縁体基板との相互作用について

は、SiO2とグラフェンの相互作用に着目した。その結果、h-BN上のグラフェンと同様に、K点にお

いてグラフェンの線形バンドが有限の曲率を持ち、その結果として数十meV程度のバンドギャップ

が形成されることを示した。詳細な電子状態の解析から、このギャップがSiO2基板の作りだすポテ

ンシャルの空間変調であることを明らかにし、基板上におけるグラフェンの電子状態の変調が基板

の原子種に依らず普遍的な現象であることを明らかにした。最後に、菱面体晶グラファイト薄膜の

表面のフェリ磁性的基底状態が、鉛直電場を印加することにより、強磁性状態へと相転移すること

を明らかにした。 

今後は、より現実的な基板構造に対するグラフェンの電子構造のロバストネス、金属基板との界

面物性の解明を行い、グラファイト系デバイス設計指針の提示に必須となる基礎物性に対する知

見を加速していく。特に、基板上のナノ構造との相互作用、それによる電子状態変調をあきらかに

し、より現実的な状況に対する知見の蓄積をおこなう。 
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§２．研究実施体制 

（１）「筑波大」グループ 

① 研究分担グループ長：岡田 晋 （筑波大学大学院数理物質科学研究科、准教授） 

② 研究項目 

・グラフェン／金属界面の基礎物性の理論的解明 

・原子・分子吸着グラフェンの基礎物性の理論的解明 

・グラフェン・ナノ炭素物質の励起状態の物性解明 

 

（２）「産総研」グループ 

① 研究分担グループ長：大谷 実 （産業技術総合研究所ナノシステム部門、グループリーダ

ー） 

② 研究項目 

・ グラフェン／絶縁体複合構造の物性解明 

・ 電界下におけるグラフェン、ナノ炭素物質、ならびにこれら高次複合構造体の基礎物性解

明 

 

（3）「青山学院大学」グループ 

① 研究分担グループ長：中田 恭子 （青山学院大学理工学部、准教授） 

② 研究項目 

・ トポロジー制御による半導体グラフェンの探索 

・ グラフェン関連物質の長周期変調構造の探索 
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§３．研究実施内容 

(文中に番号がある場合は（４－１）に対応する) 

 

研究目的 

 グラフェン・グラファイト等の低次元炭素誘導体は、そのサイズ、形状、次元性に起因した特異な

電子物性を有することから、国際半導体ロードマップにおいて、Emerging Research Materialと

して注目を集めている。特に、グラファイトは、フェルミレベル近傍の線形バンドが生み出す高い電

子移動度、強固な炭素間共有結合に起因する高い熱伝導性から、次世代の高速かつ低駆動電

圧デバイスを実現する材料候補として注目されている。しかしながら、そのデバイス特性は実験ご

とに分散が大きく、デバイス中におけるグラファイト複合構造の物性制御が全くなされていないこと

を示唆している。すなわち現状においてグラファイトは半導体材料としてデバイス集積化プロセス

に到底資するものとなり得ない。このような現状を鑑み、当該研究では、量子論に立脚した計算科

学のアプローチを以て、広義グラフェン・グラファイト複合構造体の基礎物性の解明をおこない、そ

こで得られた知見の統合から真に目指すべきグラファイト系デバイス設計指針を提示することが目

的である。 

 

研究方法 

 本研究では量子論に立脚した計算科学のアプローチを用い、グラフェン・グラファイト広義複合

構造体の基礎物性の解明を行う。このような複合構造においては、グラフェン・グラファイトと異種

物質との間の相互作用に対する、精密な記述が必須となる。そこで、本研究では、対象となる系、

物性現象に応じて、幾つかの計算手法を相補的に適用することにより、効率的かつ迅速な研究の

遂行を行う。まず、原子吸着、界面物性、外場印加に対しては、非経験的電子状態計算の手法、

すなわち密度汎関数理論に基づく全エネルギー計算の手法を適用した。これにより、未知の複合

構造に対する、定性的かつ定量的物性解明が可能となる。また、欠陥、ネットワークトポロジー、大

規模グラフェン・グラファイトナノ構造に対しては、前述の非経験的に手法を拠り所として得られた

パラメーターを用いた、半経験的量子力学計算を実施し、これら構造の基礎物性に対する定性的

知見をあたえる。具体的には多体原子間ポテンシャル法、強結合近似法を用い、安定構造、熱・

電子物性を明らかにする。 

 

研究成果 

複合構造構築による六方晶窒化ホウ素の電子状態制御[論文4-1,4-21,4-24] 

六方晶窒化ホウ素(h-BN)は、ホウ素と窒素からなる蜂の巣格子状ネットワークを有する層状物

質であり、数eVのバンドギャップを有する絶縁体である。すなわち、グラファイト／グラフェンの絶

縁体版である。ここでは、このh-BNの層間へのアルカリ原子導入[4-1,4-24]、h-BNスラブへの外

部電界印加[4-21]により、h-BNが容易に金属化することを示した。また、その電子状態の詳細な

解析から、伝導に寄与する電子系は、h-BNの層間に分布を有する自由電子的状態であることが
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あきらかになり、そのフェルミ面の形状はグラファイト層間化合物のそれと定性的に一致することを

示した。この結果から、h-BN／アルカリ金属複合体、h-BN/電界複合体が、全く新たな超伝導材

料の候補になり得ることを予言した。他方、電子の有効質量の解析から、キャリアの移動度は高々

自由電子程度であり、高速動作を要求される半導体材料の伝導チャネルとなり得ないことが明ら

かになった。 

 

菱面体相グラファイト薄膜の磁性状態の電界制御[論文4-2] 

菱面体相グラファイト(ABCABC..積層グラファイト)薄膜はその(0001)表面において、フェリ磁性

的な磁気秩序を有することが我々の計算から明らかになっている[図1(a)]。その磁性状態の起源

はフェルミレベル近傍かつ波数空間端に発現する平坦バンドによるものである。ここでは、その磁

性状態を面鉛直方向の電場により制御し、新たな磁性状態への相転移が起こりえることを理論的

に予言した。すなわち、電界下において菱面体相グラファイト薄膜はその負電極に面した表面に

おいて、強磁性的な磁気秩序を有する[図1(b)]。この結果は、グラファイト薄膜の磁性材料応用の

可能性を提案したものである[4-2]。 

 

図1：(a)電界非印加時の菱面体グラファイト薄膜のスピン密度分布。(b) 電界印加時（2.6V/nm）

の菱面体グラファイト薄膜のスピン密度分布。 

 

電界によるグラファイト薄膜の電子状態制御[文献4-4] 

MOSFET構造に組み込まれたグラフェン・グラファイト薄膜の電子構造の電界依存性を明らか

にした。薄膜への電界印加により、グラファイト・グラフェンにおいて特徴的な層間状態、自由電子

状態への電子が速やかに注入され、フェルミレベルにおける伝導キャリアが線形バンドを有する高

速な電子と波数空間の原点近傍に分布を有する自由電子となることを示した。また、2層のグラフ

ェンにおいて、電界印加によりバンドギャップが形成されることを確認し、そのギャップが0.2eVで
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飽和すること、更なる電界印加により再金属化することを示した[図2, 4-4]。

 

図2：2層グラフェンのバンドギャップの電界依存性。負の値は伝導バンドと価電子バンドの重なり、

すなわち金属化を示す。 

 

ナノカーボン材料の非定常電気伝導[文献4-15] 

非定常電気伝導シミュレーションにおいては、金属カーボンナノチューブの交流応答が顕著な

カイラリティー依存性を示すことを明らかにし、さらに、金属カーボンナノチューブの交流応答を統

一的に記述する等価回路（図３参照）を提案した。[4-15] 

 

図 3: 金属カーボンナノチューブの等価回路 

 

グラフェンナノリボンにおける多励起状態の物性解明[文献4-10] 

本研究では， カーボンナノチューブとグラフェンナノリボンにおいて光強度レーザー照射下の

多励起子生成状態に注目し，励起子間相互作用の重要性を明らかにした．二励起子の散乱によ

り，クーロン相互作用を通して両者の間にエネルギー移行が起きる．その結果，一つの励起子は

そのエネルギーを失い基底状態へ無輻射遷移するが，エネルギーを受け取ったもう一つの励起

子はその束縛が解かれ自由な電子・正孔状態へイオン化される(オージェイオン化)．本研究では，

オージェイオン化効率のカーボンナノチューブ直径依存性，グラフェンナノリボンの幅依存性，さら

に酸素、水等の環境物質の遮蔽効果依存性を強束縛近似計算により明らかにした．以上の結果

は，カーボンナノチューブやグラフェンナノリボンを用いた高効率光電変換デバイスを開発する際

に重要な知見を与える[4-10]． 
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カーボンナノチューブにおける励起子緩和過程の解明[文献 4-11] 

本研究では，水素原子吸着カーボンナノチューブの光学応答プロセスに微視的解釈を与えた．

カーボンナノチューブのバンド端光励起状態を支配する励起子は実空間，スピン空間の対称性に

起因し複雑な内部構造を有する．その結果，外的要因による対称性変化に伴い光学応答の選択

則が崩れ，吸収，発光スペクトルが劇的に変化する．中でも本来光学禁制である三重項励起子が

光学許容になる原因解明は数年来の問題であった．我々は実験グループとの共同研究により，

水素原子がカーボンナノチューブに吸着することで，一重項励起子と三重項励起子に混成がおき，

三重項励起子が光学許容になることを理論的に明らかにした[4-11]． 

 

絶縁体基板によるグラフェン電子構造の変調[文献 4-26] 

今日の半導体工学において広く用いられている、酸化シリコン基板上に吸着された、グラフェン

の基礎物性の解明を行った。本研究では、酸化シリコン基板の構造モデルとして、αクオーツの

(0001)面を考え、その上にグラフェンシート、２層グラフェンが吸着された、構造のエネルギー論と

電子状態の探索を行った。その結果、グラフェン吸着によるエネルギー利得は炭素原子一原子あ

たり凡そ数十 meV と、典型的な物理吸着系であることが明らかになった。一方、電子状態は相互

作用が非常に弱い吸着系であるにも関わらず、顕著な変調を受けることが明らかになった。すな

わち、基板上においては、本来金属であるグラフェンは、基板の作り出す静電的なポテンシャル変

調の影響を受けて、数十meVのバンドギャップを有する半導体となる。[4-26] 
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