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1   はじめに 

二次元単原子層を積み重ねて作られたモアレ超格子

は、新しい電子構造を持つシステムとして注目を集めて

います。特に、グラフェンを２枚重ねたツイスト二層グラフ

ェン（TBG）は、格子の相対的な回転角度であるツイスト

角 θ に応じて電子状態が大きく変化するため、長年多く

の研究が行われてきました。TBG のバンド変調は、角度

分解光電子分光（ARPES）を使用して広い範囲の θで直

接測定されています。θ が減少するにつれて、ディラック

点での速度が低下し、観測されている θ~1◦の試料での

広いフラットバンドになると考えられています。これまでの

研究により、このようなバンド変調は、層間結合が強い試

料にのみ現れることが指摘されています。  

そこで、我々は汎用の半球電子分析器とシンクロ

トロン光を使用して、3.2°ツイストした TBG の

ARPES測定を行い、詳細なバンド構造を明らかにし

ました。[1] ここでは、グラフェン層間の界面不純

物を最小限に抑えるために、真空中で直接張り合わ

せて作製した試料[2]を使いました。その結果は、計

算した電子構造によってよく再現されています。

2   実験 

ツイストグラフェンの作製には、4H-SiC(0001)基

板上に作製した剥離が容易な単層グラフェンを使用

しました。そして、真空中で二つのグラフェン表面

を清浄化した後で、圧着分離してTBGを作製しまし

た。ツイスト角度は低エネルギー電子回折を用い

て、ARPES測定の前に評価しました。 

ARPES 測定では、52 eV （BL13B）および42 eV 

(BL2A)の直線偏光シンクロトロン光を用いました。

試料を各ビームラインの真空装置に導入後加熱して

表面を清浄化し、その後室温（BL13B）および30 K 

(BL2A)で測定しました。  

3   結果および考察 

図 1(a)に上層 Kuと下層 K1の周りのフェルミエネ

ルギーEFでの定エネルギーバンド像と、KuおよびKl

を通るバンド分散像を示します (図 1(c,d)参照)。バ

ンド分散像では、EF より高いエネルギーのバンド構

造を明確にするために、観測された ARPES 強度を

フェルミディラック分布曲線で割っています。この

像では、上層グラフェンのない領域からの ARPES

強度が、TBG の下層からの ARPES 強度と重なって

います。図 1(b)には、3.14◦TBGの計算されたバンド

構造を示しました。 この計算では、上下層グラフェ

ンのディラックエネルギーを、図 1(a)に示されてい

る観測差を考慮して、EF およびそこから 0.05 eV 高

く設定し、実験結果を再現するために層間距離を

3.44Åとしました。

計算結果に現れた 10 本のバンド a-j のうち、6 本

が実験で観察されています。特に、上層グラフェン

に由来するバンド a、b、g、および h は、単層の線

形ディラックバンドとは大きな違いを示しています。 

バンド a と b（i と j）は、隣接するレプリカのディ

ラックバンドと交差するため、上下層のグラフェン

バンドから分かれています。 図１(a)のバンド cおよ

び j では、測定領域に共存する単層グラフェンから

の ARPES 強度に隠されていて、バンド変調がみえ

ていません。詳しい計算によると、このバンド変調

は層間距離に大きく依存しています。
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図１：（a）EFの ARPES定エネルギーバンド像

（上）と 2つの K点、Ku（上層）と Kl（下層）を

通る面での ARPESバンド分散像（下）。ARPES強

度は上が対数表示、下は線形表示です。ここで、kl1

および kl2は K1のレプリカ K点です。 （b）上図は

EFより 0.08eV低い位置での θ=3.14◦の TBGの計算さ

れた定エネルギーバンド像、下図は同じ TBGの計

算された Kuと Klを通る面でのバンド分散像です。

二つのグラフェン層の間のエネルギー差は 0.05eV

としています。強度はスペクトル重みを示し、対数

表示しています。（c,d）TBGのグラフェンブリュ

アンゾーン BZ (c) およびモアレ BZ (d)。 kl1と kl2

は、上層グラフェンのディラックバンドに隣接する

レプリカ下層グラフェンの K点です。 Kuの周りの

角度αの定義は(d)に与えられています。

 Ku周りの角度α= −60◦、−30◦、30◦、および 60◦の

4方向のバンド分散を、計算されたバンド分散とと

もに図 2に示しました。観測された TBGバンド分

散の定性的特徴は、α=±60◦のディラックエネルギ

ー付近のエネルギーギャップやα=±30◦の EF付近の

部分的フラットバンドなど、計算によってよく再現

されています。α=0◦の測定結果では、試料に共存

する単層グラフェンのために、エネルギーギャップ

がよくみえていませんが、レプリカバンドのとの間

α=±60◦でははっきり観測されます。 そして、部分

的なフラットバンドは、2つの交差するディラック

点の周りに現れます。 フラットバンドは、ツイスト

角を小さくするとさらに発達し、最終的にはマジッ

ク角 θ~1◦で広いフラットバンドになります。

4   まとめ 

ARPESによる 2次元バンド観測を用いて、真空中

での貼り付けによって作製した 3.2◦回転 TBGの電子

状態を研究しました。その結果、ディラックエネル

ギーの付近の異方性バンド分散などの 2 次元波数空

間でのバンド構造の変調を実証しました。 実験結果

は、バンド計算の結果と定性的によく一致していま

す。そして、両者のわずかな差は、グラフェン格子

のツイスト２層化による変形が原因と考えられます。 
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図２：Kuを中心に回転した４つの平面で観測（右）

および計算（左）されたバンド分散像。 回転角αの

定義は、図 1(d)に与えられています。  赤い矢印は

Kuと kl1の間および Kuと kl2の間のエネルギーギャ

ップの位置を示し、青い矢印は部分的なフラットバ

ンドを示しています。
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