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【序】二次元結晶であるグラフェンは、電子・化学・機械的に高い特性を有する機能

性材料であることから近年非常に注目を浴びている。その結晶性を評価するために、

ラマン分光スペクトルの解析が広く用いられてきた。しかし、単層グラフェンとされ

てきたラマンスペクトルの形状やピーク位置は報告によって様々であり、ラマン測定

した領域におけるグラフェンの層数や表面ナノ構造の評価は十分でなかった。本研究

では、ナノメートルスケールでの高空間分解能を有するチップ増強ラマン散乱（TERS）

を含むラマン分光を用いて、SEMや AFM観察等の方法により単層と評価されたエ

ピタキシャルグラフェンアイランドの測定・解析を行い、ラマンスペクトルと構造と

の関係を明らかにした。 

 

【実験】Si蒸気圧エッチングした SiC(0001)C 面に対し

て、Si分圧を閉じ込めグラフェン核形成及び成長をコン

トロールすることにより、SiC表面上の欠陥を起点とし

た六角形型のエピタキシャルグラフェンアイランドを

作製した（図 1）。ラマンマッピングは励起波長 514 nm、

測定範囲 10 µm×10 µm、空間分解能 450nmで行った。

TERS測定には銀バルク探針を用い、励起波長 514 nm

で行った。また、In-lens検出器による SEM観察及び

AFM観察によってアイランド表面を観察した。 

 

【結果・考察】ラマンマッピングの結果から、グラフェンアイランドのエッジ及び内

部において面内の格子欠陥に起因する Dバンド（1350cm-1）が見られず、作製した

グラフェンは極めて結晶性が高いことを明らかにした。また、グラフェンの層数に比

例するG´バンドのFWHM（半値幅）の値はアイランド全体にわたって均一であった。

今回測定したグラフェンの G´バンドの FWHMの値（27cm-1）は、過去の文献 1)で単

層とされる値（～24cm-1）と異なっていたが、SEM（In-lens）像のコントラスト及

び AFM像の高さ情報から単層であると確認されている。 



先行研究においてグラフェン表面上に存在する Ridgeナノ構造によって G´バンド

のピーク位置がシフトするという事が報告されている 2)。そのことから、本研究にお

ける G´バンドの FWHM値のブロード化もグラフェン表面上に存在する Ridgeナノ

構造の影響であると考え、AFM像を観察した所多数の Ridgeナノ構造が見られた。

そこで、Ridgeナノ構造がラマンスペクトルに及ぼす影響について明らかにする為に、

ラマンの回折限界を超え高空間分解能を有する TERSスペクトルの測定・解析を行っ

た（図 2）。 

各 TERSスペクトルの G´バンドの

ピーク位置と FWHMの値を、Ridge

ナノ構造上と平面上の場合に分けてプ

ロットしたところ Ridgeナノ構造上に

おいてのみ、G´バンドのピークシフト

及び FWHMの値のブロード化が見ら

れた（図 3）。Ridgeナノ構造上の各測

定点において歪みの影響が大きい点と

小さい点を比べた所、FWHM値に違

いが見られたことから歪み以外の影響

があることが示唆された。先行研究におけ

る G´バンドのピーク位置シフトの理由は

歪みによるものだとされているが、

Far-fieldのラマンマッピングにおけ

る Gバンド（1580cm-1）及び G´バン

ドのピーク位置の関係から歪みとド

ーピング双方の影響が示唆された 3)。

本研究における TERSの空間分解能

（50nm）以下の領域内でも歪みの方

向またはドーピングの影響が異なる

ため、Ridgeナノ構造上での G´バン

ドの FWHM値の違いが見られたと考え

られる。 
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図 2 各測定点における TERSスペクト

ル（左）と AFM像（右） 

図 3 Ridgeナノ構造上における G´バン

ドのピーク位置と FWHM値 


