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1．はじめに 

我々はこれまでに金属触媒を凝集させる技術を用

いることで転写フリー多層グラフェンを絶縁基板上

に形成できることを報告した[1,2]。また、転写フリー

多層グラフェンを用いた FET を作製し、ゲート電圧

によるドレイン電流の変調を確認した[3,4]。CVD 法で

グラフェンを作製する際に、金属触媒である Ni につ

いて、Ni(111)エピタキシャル膜を形成して使用する

ことが報告されており[5]、前回までの発表では金属凝

集法においてもNi膜の結晶子サイズが大きい場合に、

形成されたグラフェン膜の欠陥が減少し FET の特性

が向上したことを報告した[6][7]。本研究では、Ni 膜成

膜後のアニール(PDA)処理の際の温度とグラフェン

膜の結晶性との関係を評価したので、その結果につ

いて報告する。 

2．実験方法 

前回の報告と同様にして、Sapphire 基板上に Ni 膜

を成膜した[6][7]。まず Ni を膜厚 20nm、基板を 150℃

で加熱しながら EB 蒸着を行った後、高真空下におい

て 5 分間の PDA を行った。PDA 温度は 600℃から

1000℃まで 100℃間隔とした。その後、これまでと同

様の方法により、転写フリーグラフェン膜を形成し

た。まず、PAPD（Pulse Arc Plasma Deposition）でカー

ボン 50nm を蒸着し、その後 1000℃で 20 分間アニー

ルすることによりグラフェン膜とした。形成したグ

ラフェン膜の結晶状態をラマン分光測定により評価

した。 

3．実験結果 
Ni 蒸着後の PDA 温度が 600℃の試料と 1000℃の

試料のラマン分光測定の結果を Fig. 1(a)および(b)に

それぞれ示す。Fig. 1(a)において G バンドと D バン

ドのピーク強度比(IG/ID)は 7.47 であるのに対して、

Fig. 1(b) では IG/ID は 36.5 であり、高温でアニールす

ることで結晶性が向上していることが分かる。また、

2DバンドとGバンドのピーク強度比(I2D/IG)に関して

は、Fig. 1(a)および(b)でそれぞれ 0.74 および 0.65 で

あり、600℃と 1000℃では大きな違いがないことが分

かる。次に PDA 温度に対する IG/ID および I2D/IG の依

存性を Fig. 2 に示す。Fig. 2 より、PDA 温度を上昇さ

せると、IG/ID が徐々に増大し、1000℃において大き

く増大していることが分かる。前回までの報告にお

いて、Ni 膜に対するアニールにより Ni 膜の結晶性が

向上すると共にグラフェン膜の結晶性が向上するこ

とを報告した。今回の結果も PDA 温度の上昇に伴い

Ni 膜の結晶性が向上したことが考えられる。ただし、

ラマンマッピング測定からは、1000℃の PDA を行っ

た試料では測定結果の位置依存性が大きくなったこ

とから、1000℃では Ni 膜の結晶性の向上は局所的に

生じていることが考えられる。また、I2D/IG の PDA 温

度依存性より、PDA 温度を上昇させると強度比が減

少することから、

PDA 温度上昇に

伴いグラフェン

膜の膜厚が厚く

なり、1000℃にお

いて結晶性が良

く膜厚の薄いグ

ラフェン膜が局

所的に生じるこ

とが示唆される。 

4．まとめ 
 金属凝集法を用いた転写フリーグラフェンの作製

において、金属触媒である Ni 膜成膜後の PDA の温

度を上昇させることにより、形成されるグラフェン

膜の結晶性が向上することが確認された。 
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Fig. 1 Raman spectrum of graphene; (a) PDA: 600℃, 
(b) PDA: 1000℃. 
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 Fig. 2 Dependence of the intensity ratio 
of G to D band (IG/ID) and 2D to G band 
(I2D/IG) on the PDA temperature. 
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