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研究成果の概要（和文）：本研究では、２次元シート材料であるグラフェンの化学気相成長（CVD）に使用する
下地基板として高融点で高い化学的安定を有するイリジウムに着目した。単結晶サファイア基板上にエピタキシ
ャル成膜した単結晶性イリジウム下地の上に単結晶のグラフェンをCVD成長する技術を開発する試みである。イ
リジウム上に成長させたグラフェン膜は、電気化学転写法によって別の絶縁性基板表面に転写するが、我々は、
グラフェンを剥がしたイリジウム／サファイア基板を再度CVD成長に使用できることを見出した。本研究では、
イリジウム／サファイア基板の再利用性について詳細に調べ、回数制限なしに再利用する技術を確立した。

研究成果の概要（英文）：We focus on Iridium, which has high melting temperature and high chemical 
stability, as a metal catalyst for chemical vapor deposition (CVD) growth of graphene. We proposed 
that single crystalline graphene can be grown on a Iridium layer that is epitaxially deposited on a 
single crystalline sapphire substrate. The graphene sheet, which is grown on the Ir/sapphire 
substrates, can be transferred onto other insulator substrates by using an electrochemical transfer 
method. We previously proposed that the Ir/sapphire substrate can be used repeatedly as a substrate 
for graphene CVD growth after the transfer. In this study, we succeeded in the development of 
fabrication technologies of the Ir/sapphire substrates which have excellent re-usability in graphene
 CVD growth and transfer processes. 

研究分野：グラフェンの結晶成長とデバイス応用

キーワード： グラフェン　CVD　イリジウム　基板再利用

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、高い再利用性を持つ単結晶イリジウム／サファイア基板の作製技術を確立することができた。これ
をさらに研究展開し、単結晶イリジウム下地上に完全な単結晶性を持つグラフェンをCVD成長する技術が確立で
きれば、グラフェンの物性を100%活用できる単結晶グラフェンシートを大面積でCVD成長する技術へとつなが
る。サファイア基板は現状で最大6インチであり、かつ、本研究で基板再利用技術が確立されたことから、6イン
チのグラフェンシートを同一基板上に何回でもCVD成長させることができる技術、すなわち、高品質なグラフェ
ンシートを大量生産する技術へと展開できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
申請者らは、サファイア基板上イリジウム単結晶薄膜を下地とするグラフェンの化学気相成
長（CVD）に注目し、同一の基板を用いて CVD成長と電気化学転写を複数回繰り返し行えるこ
とを実証した（Appl. Phys. Lett. 109, 023105 (2016)）。本研究は、これを発展させ、基板の再利用
性を確立することを目指すものであり、大面積の単結晶グラフェンを低コストで量産する技術
の開発へ向けた基礎研究として位置づけられる。 
 
２．研究の目的 
 イリジウムが持つ、高融点・高い化学的安定性という特徴を活かし、複数回の CVD成長と
電気化学転写プロセスを経ても、イリジウムの表面モルフォロジーが安定的に維持され、高品質
なグラフェンが再現性良く成長できる再利用可能な基板の作製条件を確立する。併せて、この基
板を用いた CVD成長と電気化学転写技術の条件最適化を行い、大面積の単結晶グラフェンを作
製する技術を確立することを目指す。 
 
３．研究の方法 
 サファイア基板上のイリジウム層の成膜には、マグネトロンスパッタリングを用い、グラフェ
ンの成膜には低圧 CVD法を用いた。グラフェンの転写には電気化学転写法を用い、SiO2/Si基板
などに製膜した CVDグラフェンを転写した上で、顕微鏡観察、ラマン分光測定、ホール測定等
の評価を行った。また、イリジウム膜については、エックス線回折測定、表面の AFM測定など
を用いて評価した。 
 
４．研究成果 
我々は CVD の下地基板として、高融点で高い化学的安定を有する Ir に着目し、RF マグネト
ロンスパッタリングによって成膜された同一の Ir(111)/α-Al2O3基板を用いて 3回に渡ってグラフ
ェンの成長と電気化学転写が可能である事を報告した（Appl. Phys. Lett. 109, 023105 (2016)）。 
本研究では、下地となる Ir(111)/α-Al2O3基板を DCマグネトロンスパッタリングによって、従
来よりも高温の 1150℃で作製し、グラフェン CVD（成長温度 1000℃）を複数回に渡って行った。
図 1 に示すように、CVD を繰り返してもイリジウムの表面モルフォロジーでは連続的な原子層
ステップと平坦なテラスが維持された。また、同一の高温成膜イリジウムを用いて 7回に渡って
グラフェンを CVD成長させることに成功した。イリジウム表面のモルフォロジー変化がほとん
ど無いことから、このイリジウム下地を用いた CVD成長には、再利用回数の制限が生じないと
考えられる。 

 
このように、より再利用に適した Ir(111)/α-Al2O3基板の作製条件の確立に取り組み、優れた再
利用性の実証に至った。しかし、再利用基板を用いて成長したグラフェン膜には、図 2に示すよ
うな、高密度の多層島が形成されていた。この多層島は、前回までの CVD成長中にイリジウム
層に固溶した炭素が析出して形成されたものであると考えられる。そこで、このイリジウム層中

  
図 1 :  Ir表面モルフォロジー (a) : CVD前 (b) : 6回目の CVD後 

  

 
図 2 : グラフェンの光学顕微鏡像とラマンスペクトル（CVD 6回目） 

 



の残留炭素を除去し、一様な単層グラフェン膜を成長する技術について検討を行った。図 3に、
本研究で考案したイリジウム層中の残留炭素を除去するためのプロセス工程を示す。CVD 成長
と電気化学転写を終えた段階で、真空中において 1000℃、60分間の加熱処理と急冷を行う。こ
の急冷プロセスによって、イリジウム層中に固溶している炭素が表面に析出する。この後、酸素
プラズマ処理を施すことで表面に析出した炭素を除去することで、イリジウム層中の残留炭素
を除去することができる。図 4に、残留炭素除去プロセスを施したイリジウム層上に成長したグ
ラフェンの光学顕微鏡像とラマンスペクトルを示す。図のように、多層島を一切含まない一様な
グラフェン膜が得られ、ラマンスペクトルよりこれが単層グラフェンであることが分かった。こ
のように、イリジウム／サファイア基板を用いたグラフェン CVD成長において、再利用時であ
っても多層島が形成されないプロセス工程の技術確立に成功した。 
以上、本研究では、グラフェン CVD成長におけるイリジウム／サファイア基板の再利用につ
いて詳細な検討を行い、回数制限なしの基板再利用の実証、および基板再利用時においても多層
島を含まない一様単層グラフェンを成長するためのプロセス技術を確立することができた。科
学研究費補助金の支援を受けた基礎研究として、当初計画した目標を十分に達成することがで
きたと考えている。併せて、CVD グラフェンで確立した技術のデバイス応用（透明アンテナ、
電気化学発光を用いた分析技術、バイオ電池など）についての成果も得ることができた。科学研
究費補助金による研究支援に心から感謝する。 

 

 
図 3:  イリジウム層中の残留炭素を除去するためのプロセス工程の模式図 

 

 

 
図 4:  残留炭素除去プロセスを施した再利用イリジウム下地上に成長したグラフェン 

（左）光学顕微鏡像（右）ラマンスペクトル 
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