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１．概要（Summary ）
グラフェンは、高い移動度(～  200,000  cm2V-1s-1)  を
持つため、次世代デバイス材料への応用が期待され
ている。数多くのグラフェン作製法が世界中で研究
開発されているが、その中でも高品質で大面積なも
のが作製できる手法として、単結晶SiC  の熱分解現象
を用いたエピタキシャルグラフェン成長法(SiC  熱分
解法)  が注目されている。この手法で作製されるグラ
フェンの高品質化において、成長温度・周辺雰囲
気・圧力は重要なパラメータである。デバイス応用
に資するグラフェン作製に向けて、これらのパラメ
ータの最適条件を見いださなければならない。その
ためには、各パラメータを制御しながら、原子レベ
ルでその場観察し、成長過程を明らかにすることが
必要である。

２．実験（目的,方法）（Experimental）
本研究の目的は、SiC 熱分解法による超高温グラフェ
ン成長過程における表面/界面構造を明らかにするこ
とである。  前回(2014 年11 月)、初めてSiC 上グラフ
ェンに対するGIXD  実験を行ったが、SiCからの反射
は極めて強く観測できることがわかった。また製作
した小型加熱炉を用いて高温環境でのGIXD 実験が可
能であることを示した。一方で、多数の不明瞭なピ
ークや高温でのみ発現したadditional  なピークの起源
は問題として残っている。今回の実験では、前回観
測していなかったグラフェン由来のピークの観測を試
みた。またbuffer 層由来の超格子反射の観測もあわせ
て試みた。また、基板であるSiC の格子定数の温度依
存性を詳細に測定した。
試料は、事前に熱処理を施した4H-SiCと、1-3原子層
グラフェンが成膜した4H-SiCを用いた。実験は図1の
ような光学系を利用し、表面X線回折実験を行った。
測定は、室温大気開放状態及び、Ar分圧750  Paで室
温～1700℃の加熱環境で行い、入射X線のエネルギー

は20 keVを用いた。

３．結果と考察（Results and Discussion）
得られた結果は、以下の通りである。まずグラフェン
由来の回折ピークの観測に成功し、基板SiCとのエピタ
キシャル成長の関係通りの角度に出現することがわか
った。また、両者の回折ピークの斜入射角依存性か
ら、4H-SiCとグラフェンの臨界角を実験的に求めるこ
とができた。4H-SiCにおける11-20反射の温度依存性を
測定したところ、明瞭な変化が観測された。図2に11-20
反射の2θ-ωスキャンの温度依存性の結果を示す。高温
になるにつれて、ピークが低角側へシフトしていること
が分かる。これは4H-SiCの熱膨張によるものだと考え
られる。これらのピーク位置から算出した格子定数の
温度に対する傾きが熱膨張係数となり、その値は3.95 x

10-6 cm/℃となる。1700℃付近の高温域まで含めた熱膨
張係数の見積もりは、他に例がないが、算出した値
は、これまで報告されている値とほぼ一致した。ま
た、11-20反射のピーク形状は高温環境でショルダーが
観測された。このショルダーは室温に戻した後も存在し
ていることから、4H-SiC表面あるいは炭化層/SiC界面構
造の変化を反映していると考えられる。しかし、現状そ
の素性は明らかにできず、今後の課題である。
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図1  光学系概略図

図2 4H-SiC 11-20反射の2θ-ωスキャンの温度依存性 




