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研究成果の概要（和文）：グラフェンは様々な応用が期待されている物質であるが、製膜温度が1000°Cを超え
る・触媒が必要である等、その作製方法が確立されていない。本研究では、製膜中に敢えて酸素を導して、余剰
炭素が除去された高品質な炭素系薄膜を生成することを試みた。しかし、酸素では酸化作用が強く成膜速度が極
端に落ちることが分かった。そこで、二酸化炭素雰囲気での成膜を試みたところ、グラフェン膜の絶縁基板上へ
の直接成膜が可能になった。この手法は触媒を必要としないため、従来のように金属触媒からのグラフェン膜の
転写が不要となる。本手法では一般的には安定と思われる二酸化炭素が成膜中の真空では酸化剤として作用して
いる。

研究成果の概要（英文）：After the discovery of graphene, variety of application is expected, 
however, it requires more than 1,000 C of substrate temperature, and metal catalyst, many study has 
been still explored to find better method of making graphene.
 In this study, we used oxygen atmosphere to deposited graphene by pulsed laser deposition method. 
In oxygen atmosphere, at high temperature of substrate, oxidative etching must be dominant and 
result in severe oxidization and quite slow deposition rate. Carbon dioxides was employed instead of
 oxygen, and layer by layer growth was observed by atomic force microscopy (AFM). While film 
transfer is usually required by one prepared on metal catalyst, this method skip the transfer from 
catalyst since this method offer direct growth on insulating substrate. Carbon dioxides is known as 
oxidant.

研究分野： 薄膜、微細加工
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１．研究開始当初の背景 
	 シリコンの 100倍の移動度や鉄鋼の 200倍
の強度を示すグラフェンは様々な応用が期
待され、理論から実用に移る時期であるが、
製膜温度が 1000℃を超える・触媒が必要で
ある等、その作製方法が確立されていない。
主に用いられている化学気相法(CVD)法では
金属触媒が不可欠であり、デバイス化には膜
の転写が必要である。絶縁基板上への直接成
長が可能になれば膜の転写が不要となる。 

２．研究の目的 
	 原子ステップ端の化学的・物理的修飾(原
子ステップ・デコレーション)を用いた自己
組織化グラフェン・ナノワイヤの作製技術を
確立する。数多くの研究があるが粒径の大型
化・低温成長等の問題は解決されていない。
本研究では製膜中に敢えて酸素を導入して
酸化分解により高品質な炭素系材料膜を作
製する。	

３．研究の方法 
	 本研究では申請者等が独自に開発した原
子テラス幅の異なるサファイア基板(特許
3015261 号)上に、図 1 に示すように酸素雰囲
気中でのレーザー蒸着製膜を行う。	
	 原子ステップ修飾による結晶核形成と酸
素分解による余剰炭素除去を用いることで、
図２に示すような低温でのグラフェン自己

組織化を目指す。ステップ基板嬢での成膜で
はステップ端からの薄膜成長が期待される。
炭素クラスターと原子ステップ端との分子
同力学的考察を参考に、各種サーキュレンか
ら最適な炭素クラスターを生成するターゲ
ット材を選択する。	

４．研究成果	
	 パルスレーザー蒸着法を用いて、窒素およ
び酸素ガス雰囲気でのグラフェン作成を試
みた。窒素では堆積速度も速く厚い膜が短時
間で成長したが、ラマン分光による観察では
グラファイトではなくダイアモンド・ライ
ク・カーボン（DLC）に近い薄膜の成長が確
認された。また、DLC の成膜時に観察される
応力による剥離が確認された。また、酸素雰
囲気での成膜では、酸素により酸化作用が強
すぎるため成膜速度は極端に遅くなった。酸
素雰囲気での分圧を変えた実験を行なった
が、ラマンによる評価ではグラフェン成長は
観察されなかった(図３)。	
	 二酸化炭素は燃焼の後に生成される気体
で比較的安定と思われる物質であるが、1800
年代から酸化剤としても知られていた。そこ

図１	 酸素雰囲気でのレーザ

ー蒸着法による成膜  

図  1 ステップ基板を用いた成膜  
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図３  窒素雰囲気と酸素雰囲気で
作成した炭素薄膜のラマン  

図４  ステップ基板上での初期成
長膜の原子間力顕微鏡像  



で、二酸化炭素雰囲気での成膜を試みたとこ
ろ、ラマンによりグラフェンの成長が確認さ
れた。更に基板としてチタン酸ストロンチウ
ムを用いたところ、平坦な膜成長が確認され、
ステップ基板では 1 層ごとに成長していく
「layer	by	layer	成長」が観察された。こ
の成長は、通常のステップ端からの成長では
なく、テラス端から成長が始まっている。現
在、更に基板温度の低温化を試みている。	
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