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【はじめに】グラフェンは非常に高い電子移動度、熱伝導率、機械的強度など、幅広い物性に優
れた特性を備えており、原子層の極薄と組み合わせて、さまざまな分野での応用が期待されてい
る。また単層グラフェンはバンドギャップがないため、非常に広い波長範囲の光を吸収すること
から、光学センサーとしての利用が期待されている。しかしながら工業利用のためにはその感度
の改善が必要である[1]。最近、多層グラフェンが単層グラフェンよりも高い移動度を示すことが
できることが報告されている[2]。本研究では、単層グラフェンを酸化シリコン基板に繰り返し転
写して複数の層を形成し、グラフェンのドーピング特性を調査した。 

 
【実験】本研究では、プラズマ CVD 法により銅箔上に合成した単層グラフェンを利用した[3]。

グラフェンの転写は PMMA を利用したウエット法で行った。転写後のグラフェン表面の PMMA
残留物と残留水を除去するため、石英管アニール炉を使用して、5％水素および 95％アルゴン 
100Pa 雰囲気中で 330℃1 時間のアニールを行った。これを繰り返すことで、酸化シリコン基板上
に最大 8 層の多層グラフェンを形成した。得られたグラフェンについて、ラマン分光法(励起波長
532nm, スポットサイズ 1μm, HORIBA, XploRA)により、グラフェンのドーピング状態を観察した。 

 
【結果および考察】ラマン分光測定により得られた G バンドと 2D バンドのプロットを Fig.1 に
示す。黒丸はアニール前、赤丸はアニール後、数字は繰り返し転写回数を示す。赤傾斜軸は機械
的ひずみ、黒傾斜軸は電荷ドーピング量を表している[4]。ひずみやドーピングの影響を受けない
自立単層グラフェンを原点(緑丸)とした。1 回転写およびアニールしたグラフェンは、自立単層グ
ラフェンに比べ大幅にドープされており、かつアニールではドーピングを減少させることができ
なかったことを示唆している。一方、2 層目を積層することにより、プロットは大きく左に移動
し、ドーピング量が著しく減少したことを示している。これは、ドーピングの主な原因が基板と
グラフェンとの直接接触にあり、PMMA や残留水分の影響は小さいことを示唆する。これらの結
果は、１層目のグラフェンが基板の影響を抑制することにより、2 層目およびそれ以降の層が受
ける影響が小さくなることを示唆する。また、グラフェンの転写を繰り返すことにより、プロッ
トは左上に集まり、乱層構造を持つ熱分解黒鉛（青丸）へと近づいた。 

 
【結論】単層グラフェンを繰り返し転写し、
グラフェンのドーピング状態を観察した。1
層目のグラフェンは基板の影響を受けてドー
ピングされるが、2 層目以降への影響は小さ
かった。グラフェンの転写を繰り返すことで、
乱層積層構造グラファイトに近づくことが期
待される。 
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Fig. 1 Correlation between the G band and the 2D 
band of the Raman spectra of repeated transferred 
graphene on silicon oxide substrate.  
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