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層状構造を持つグラファイト状窒化炭素（g-C3N4）は，バンドギャップエネルギー(Eg)が 2.7eV

の半導体材料である。我々は g-C3N4へ異なる元素を添加することでその Egおよび発光エネルギー

を制御可能であることを提案し[1]、実際にホウ素(B)添加によりそれらが短波長側へ偏移すること

を実証している。[1,2]。次なる取り組みとして、長波長側への制御性について添加する元素およ

び添加手法について検討している。特に、g-C3N4 を成長する熱化学気相堆積(CVD)装置に有機金

属ガスラインを増設することにより、添加元素を多く選択できると考えている。これまでの g-C3N4

膜の CVD法では窒素(N2)雰囲気での成長であったが、多くの場合、有機金属のキャリアガスとし

て水素(H2)が想定される。本報告では、g-C3N4膜の CVD成長について雰囲気ガスの異なる場合に

ついて検討した。 

g-C3N4膜の成長には、管状炉により構築した CVD装置を用いた。基板には c面サファイア基板

を用い、基板温度を 500-600 °Cとした。ただし本稿では 550℃の結果を示す。前駆体にはメラミ

ン(C3H6N6)を採用し、温度勾配によって加熱し気化させて供給した。すべての実験は大気圧で窒

素(1 L/min)および水素(1 sccm)雰囲気下にて成長した。 

X 線回折(XRD)プロファイルの結果を図 1 に示す。g-C3N4膜の層状方向および基板であるサフ

ァイアの c軸方向に起因した回折ピークのみ観測され、雰囲気ガスによらず高い配向性 g-C3N4膜

が成長できた。次に、g-C3N4膜の透過率スペクトルを図 2に示す。N2ガス雰囲気下で成長した膜

では、粉末状のものでも観測されるような 2.8eV程度での吸収が観測された[3]。他方、H2ガス雰

囲気下で成長した膜では、前者のそれに加えて 2.2eV 程度にて特異な吸収ピークが見られた。現

在検討中であるが、H2ガス雰囲気下での成長により前駆体であるメラミンから H原子が脱離しづ

らくなり、結晶中に残存することで新たに状態を持つ準位が形成された可能性がある。以上から、

異なる雰囲気下での g-C3N4膜の成長により性質が変化することが分かった。 
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Fig. 1. XRD profiles of g-C3N4 films.       Fig. 2. Transmittance spectra of g-C3N4 films. 
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