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１．はじめに 

グラフェンとは厚さが原子一層分の 0.345 nm である。また熱伝導、電気伝導が優れているため

様々な産業に実用化が期待されている。また、グラフェン/強誘電体接合において、自発分極によ

りグラフェンのキャリア密度が制御されることも報告され[1]、分極電荷に起因するバンド構造の

変調が注目されている。しかしながら、このような疑似ドーパント効果による電子構造の変調が

直接的に観測された例はなく、電気的特性との関係は不明である。本研究では、単結晶 Mn ドー

プ BiFeO3薄膜(BFMO)にグラフェンの転写を行い、グラフェン/強誘電体の界面で分極電荷の向き

による強誘電体の電子状態の変化を観測した。 

２．実験方法 

     Fig. 1 に作製した試料の概略図を示す。SrRuO3/微傾斜 SrTiO3(001)基板上に単結晶 BFMO薄膜を

スパッタリング法で 300 nm成膜した。また、BFMO薄膜上にフォトリソグラフィを用いて Ptド

ット電極をスパッタリング法により作製し、その上に次のプロセスでグラフェンを転写した。銅

箔上にCVDにて作製した単層グラフェン上にメタクリル酸メチル樹脂(PMMA)を塗布することで

グラフェンを保護し、その上から熱剥離テープを貼り付けた。次に、塩化鉄水溶液により銅を除

去した。これを水でリンスした後、真空デシケータ中で一日乾燥させた。その後、IPA中で BFMO

薄膜に転写させた。次に、テープ/PMMA/グラフェン/BFMOを 130 ℃にて 1分間ホットプレート

上で加熱しテープを剥離した後、PMMAは 468 ℃、8 分の真空中アニールにより除去した。その

後フォトリソグラフィと O2 アッシングにてグラフェンをパターニングした。試料の評価は

SPring-8 BL17SUビームラインの光電子顕微鏡(PEEM)を用いて XPS測定を行い、分極電荷による

グラフェン/強誘電体界面の電子状態の変化について評価した。 

３．実験結果 

   作製したサンプルの Pt-SRO間に電圧を加える事で、グラフェン電極直下の BFOの分極を反転

させ、分極上向きおよび下向きの領域を作製した。Fig. 2 に、PEEMによりグラフェン層を介して

測定した Bi4f7/2XPS スペクトルの分極反転による変化を示す。このスペクトルは同時に測定した

Pt4f結合エネルギーにより横軸を規格している。分極上向きの領域の方が約 0.19 eV高結合エネル

ギー側にピークシフトしていることが分かる。分極上向きの領域では、分極下向きの領域に比べ

て BFMOのエネルギーバンドが上向きに曲がることを意味しており、分極電荷が疑似ドーパント

として作用していることを示している。 
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Fig. 1 A schematic of the sample structure.   Fig. 2 Bi4f7/2 XPS spectra of the graphene/BFO structures.  
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