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【はじめに】 これまでグラフェンを成長核としたエタノール気相雰囲気における高温加熱プロセスにより、

多層グラフェンや多層グラフェンナノリボンの合成が可能であることを報告してきた［1,2］。今回、多層グラ

フェンの初期成長に着目し、エタノールに微量の水添加が成長表面のラフネスを低減するのに効果的で

あることを見出したので報告する。 

 

【実験】 成長核となるグラフェンは機械剥離法により得られた。グラフェンの成長は、エタノールを炭素源

として赤外線加熱炉により行った。このときの処理温度・エタノールおよび水の分圧は 1300℃、5Pa、1Pa

とした。初期の成長挙動を解析するため、グラフェンテンプレート上に形成させるグラフェン島の被覆率を

0.2～0.3 として、走査型原子間力顕微鏡（AFM）により表面形状を評価した。 

 

【結果と考察】 Fig. 1 に（a）エタノール、（b）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機械剥

離グラフェンフレーク表面のＡＦＭ像を示す。L-L’断

面図から単原子層の高さを持つステップ構造が観察さ

れている。島の核形成サイトと見られる中心では、突起

状構造物が観察され、そこを起点としたグラフェンの層

成長により３次元的な島構造が形成されている。一方、

水を添加した場合、島の中心にあった突起状の構造

物は観察されず、単原子層の２次元島が多く形成され

ている。Fig. 2に、各島の高さ分布を示す。水の添加に

より、単原子層高さを持つ２次元島の形成が支配的に

なっていることが分かる。水を添加しない場合、島の中

心では構造の乱れたアモルファスライクなカーボンの

凝集体が形成されている。このような構造では、ダング

リングボンドを多く含むため、カーボンの取り込みが促

進され、表面ラスネスの増加を引き起こしているものと

考えられる。機械剥離グラフェンと欠陥構造を多く含む

酸化グラフェン（GO）に対して、エタノールを含まない

水だけの加熱処理を行った場合、機械剥離グラフェン

では変化が無いのに対し、ＧＯフレークは消失した。こ

のことは、水がダングリングボンドを含む不安定構造に

対して強いエッチング効果を持つことを示している。つ

まり、水のエッチング効果が島の中心における過剰な

カーボンの取り込みサイトの形成を抑制し、結晶性の

高い２次元の層状成長が促進されたものと考えられる。

以上の結果は、水の添加が成長に伴う表面ラフネスの

増大を抑制する効果があることを示している。 
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Fig. 1 AFM images and height profiles of the 

grown graphene by thermal treatment using ethanol 
vapor (a) without and (b) with water. 

Fig. 2 Height distributions of grown graphene 

islands under the condition of surface coverage 
less than 0.3. 

500 nm

L L’

350 nm

M M’

H
ei

g
h

t 
(n

m
)

Position (nm)
1000 200 300 400

1.0

0.5

0.0

0.34 nm0.34 nm

H
ei

g
h

t 
(n

m
)

1.0

0.5

0.0

2.0

1.5

Position (nm)

2000 400 600

(a) (b)

C
o
u
n
ts

Height of grown graphene island (nm)

0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 3.5 4.0 4.5-
0

5

10

15

20

25

30

Ethanol + H2O

Ethanol

(Without H2O)

第79回応用物理学会秋季学術講演会 講演予稿集 (2018 名古屋国際会議場 (愛知県名古屋市))19p-311-14 

© 2018年 応用物理学会 15-169 17.2


