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【はじめに】 これまでエタノール気相雰囲気での加熱処理により、酸化グラフェン（ＧＯ）が還元されるだけ

ではなく欠陥も効率的に修復されること、さらに伝導に寄与するπ電子が空間的に拡張し、キャリア移動

度が向上することを報告してきた[1,2]。今回、水の添加がエタノール加熱還元処理でのグラフェンの構造

修復をさらに促進し、グラフェンの結晶性向上に有効であることを見出したので報告する。 

【実験】 ＧＯの還元処理は、キャリアガス（Ar）にエタノールと水を添加した気相雰囲気で行った。このとき

の処理温度・全流量・圧力は一定の条件（1100℃・450 sccm・300 Pa）とし、添加する水の濃度（分圧）を変

化させた。還元したＧＯ薄膜の構造はラマン分光法（励起波長532 nm）により評価した。 

【実験結果と考察】 Fig.1に、Arおよびエタノール、エタノールと水を混合させた気相雰囲気で加熱処理し

たＧＯ薄膜からのラマンスペクトルを示す。エタノールとAr加熱処理を比較すると、グラフェン欠陥量の指

標となるＤバンド・Ｇバンドピーク強度比（IＤ/IG）は同程度であるが、Dバンド半値幅（FWHM）はエタノール

処理で著しく減少している。これはエタノール供給により結晶性が向上し[3]、GOの構造修復が効率的に

進行していることを示す[2]。水をエタノールに加えて添加した気相雰囲気では、IＤ/IGおよびFWHM(D)の

減少が顕著になり、エタノールのみの処理よりもさらに結晶性が向上したことがわかる。このときの水導入

量は、1122 ppm(0.337 Pa)である。同量の水をArに添加して

加熱処理すると、著しいGバンド強度減少やFWHM(D)増加

が観察される。このことから、水はＧＯに対し強いエッチング

効果をもつと考えられる。Fig.2に、濃度一定のエタノール

（1122 ppm）に様々な量の水を添加した気相雰囲気で加熱

処理した場合の結果を示す。水の添加量が1122 ppmの場

合にIＤ/IGは最小となり、最も結晶性がよくなる。さらに添加

量の多い条件ではエッチング効果が過剰になり、結晶性は

低下する。一方、2Dバンド強度は水添加量が多いほど増大

するというＤバンドとは異なった挙動を示す。Ｄバンド強度に

見られる結晶性向上と2Dバンド強度の増加に起因するＧＯ

の構造変化は起源が異なることがわかる。その一因として、

水を添加した場合に乱層構造の形成など単層グラフェンと

しての特長が維持される可能性が考えられる。今後は、2D

バンド形状解析やTEM観察などにより水添加がGO積層構

造に及ぼす効果を詳細に調べる必要がある。以上から、エ

タノール供給による構造修復と水によるエッチングのバラン

ス調整が結晶性向上に有効であることが明らかとなった。 
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Fig. 1 Raman spectra observed from the 

samples prepared by thermal treatment in 

Ar, EtOH and EtOH+H2O vapor at 

1100°C. 

Fig. 2 Water concentration dependence of 

ID/IG and I2D/IG observed from the 

processed samples.  
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