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研究成果の概要（和文）：本研究では，液相エピタキシャル成長法によるサファイア基板上へのグラフェンの直接成長
を試みた。液体金属であるGaをメルトに用い，SiC粉末およびアモルファスカーボン膜を炭素原料として実験を行った
。作製した試料をラマン分光およびX線光電子分光により評価を行ったところ，SiC粉末を用いた場合，均一性は悪いも
のの数層程度のグラフェン膜を得ることができた。また，アモルファスカーボン膜を原料に用いた場合，G/D比が大き
く，結晶性の良好な１－２層程度のグラフェン膜を作製することができた。

研究成果の概要（英文）：We carried out direct growth of graphene layers on sapphire substrates by liquid 
phase epitaxial growth (LPE) using Ga as melts. In this growth, we used SiC powders and amorphous carbon 
layers as source materials, and the grown graphene layers were characterized by Raman and X-ray 
photoelectron spectroscopy (XPS). Even when SiC powders were used, graphene with several layers were 
grown. When amorphous carbon layers (1.3 nm in thickness) were used, good quality graphene layers were 
obtained. The thickness of the graphene layers were estimated to be 1-2 nm.

研究分野：ナノ材料

キーワード： グラフェン　LPE法　ガリウム
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１．研究開始当初の背景 
 
 グラフェンは高い電子移動をもち，可視光
の透過率も高いことから，ITOに代わる透明
電極材料として期待されている[1]。しかし，
通常用いられる作製法である化学気相成長
（CVD）法や SiCの熱分解法では，ドメイン
サイズが数百μm程度と小さく，結晶性の向
上が課題であった。また，CVD 法では触媒
金属膜上にグラフェンが形成されるため，デ
バイス作製時には転写プロセスが必要とな
るなどの課題があった。 
 
２．研究の目的 
 
 従来の気相成長法やSiC表面の熱分解法で
は，グラフェンのドメインサイズを劇的に拡
大することが困難であった。そこで，本研究
では，熱平衡に近い条件下での結晶成長が可
能な液相エピタキシャル成長（LPE）法を用
いて，絶縁体基板上へのグラフェン膜の直接
成長について検討を行った。熱平衡状態に近
い条件下で結晶成長を行うと，欠陥の少ない
高品質の結晶が成長することが知られてい
る。本研究では，LPE法によるグラフェン作
製が可能かどうかについて，炭素源として，
安価な SiC粉末を用いた場合と，膜厚均一性
の高いグラフェン膜作製を目指しアモルフ
ァスカーボン膜を用いた場合の２つに対し
て検討を行った。 
 
３．研究の方法 
 
 サファイア基板を 6×8 mmに劈開し，超
音波洗浄を行った後，炭素源を堆積させた。
この基板を加熱炉内にセットし，さらに Ga
を基板上に置いた状態で，以下の加熱シーケ
ンスに基づいて，グラフェンの作製を行った。
炭素源にはSiC微粒子とアモルファスカーボ
ン膜を用いた。アモルファスカーボンは電子
ビーム蒸着法により，サファイア基板上に堆
積させた。また，作製したグラフェン膜は，
ラマン分光法，X 線光電子分光（XPS）法，
および，SEM観察により評価を行った。 
 

 
図１ LPE 法によるグラフェン作製時の加熱

シーケンス 
 
 

４．研究成果 
 
（1） SiC 粉末を用いたグラフェン成長 
 
 飽和温度 2時間，成長温度 2時間と固定し，
飽和温度を600～1000℃と変え，炭素源にSiC
粉末を用いてグラフェン作製を行った。成長
実験終了後，基板上には SiC 粉末は残留して
おらず，灰色の膜状の物質が観察された。XPS
測定からは，この物質から Si ピークは検出
されず，炭素のみが存在することがわかった。
すなわち，SiC 粉末のうちの Si 成分が Ga 中
に溶出し，炭素が基板上に残留・堆積したこ
とがわかった。各試料のラマンスペクトルを
図２に示す。飽和温度が 800℃以上で G バン
ドピークと2Dピークが観測されたことから，
残留炭素のグラファイト化が生じているこ
とがわかる。一般に 2D ピークと G バンドピ
ークの強度比は，グラフェンの層数の指標と
なることが知られている。飽和温度・成長温
度とも 1000℃の場合の試料（4時間 1000℃を
保った試料）の場合，2D ピーク強度と Gバン
ドピーク強度がほぼ同じであることから，2
～4 層程度のグラフェンが成長している可能
性がある。 

 
図２ SiC 粉末を用いて作製したグラフェン
膜のラマンスペクトルの飽和温度依存性 
 
 
（2） アモルファスカーボンを用いたグラ
フェン成長 

 
 グラフェンの面内均一性の向上を目指し，
サファイア基板上に堆積させたアモルファ
スカーボン膜を炭素源に用いたグラフェン
作製について検討を行った。膜厚 1.3 nm 堆
積させたアモルファスカーボン膜に対し，成
長時間 2 時間，飽和時間 2 時間，飽和温度
1000℃，成長後温度 900℃と固定し，成長時
間を 1～3 時間の間で変化させて実験を行っ
た。作製した試料のラマンスペクトルを図３
に示す。成長時間が長くなるほど，G バンド
ピーク強度が強くなり，グラフェン膜が成長
している様子がみられた。また，欠陥に由来
する Dバンドの相対強度が，成長時間が長く
なるほど減少していることから，結晶性も向

In
te

n
si

ty
 [

a.
u

.]

30002500200015001000

Raman shift [cm
-1

]

1000ºC
D G 2D

900ºC

800ºC

700ºC

600ºC



上していることがわかる。さらに，成長時間
３時間の試料では，G バンドピークに対する
2Dピークの強度は2倍近くとなっていること
から，1～2層程度のグラフェンが成長してい
ると考えられる。 
 

図３ アモルファスカーボン膜を原料に用
いて作製したグラフェン膜のラマンスペク
トルの成長温度依存性 
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