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前沿领域综述

金属催化制备石墨烯的研究进展*
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石墨烯作为一种新兴的碳素材料,从一出现就引起了众多学者的关注. 石墨烯具有许多新奇的特性,使得石墨

烯在光电领域及微电子工业等有极大的应用潜力. 但是目前难以实现大尺寸、高质量、宏量石墨烯的可控制备,限

制了石墨烯的广泛应用. 本文分析了各种石墨烯制备方法的利弊,重点从层数控制及大面积制备等方面对金属催化

法进行了阐述,固态碳源金属催化法可以实现宏量制备大尺寸、高质量、薄且均匀的石墨烯.综述了金属催化制备

石墨烯的相关机理研究,指出了目前研究的局限,并对石墨烯相变机理的下一步研究方向进行了展望.
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1 引 言

石墨烯是指碳原子以 sp2 杂化,紧密堆垛成蜂
窝状结构的二维薄膜, 可以看成是单层的石墨结
构, 层厚约为 0.335 nm. 石墨烯是碳的一种同素异
构体,利用石墨烯可以形成富勒烯 (0维),碳纳米管
(1维)或堆垛成为石墨 (3维)[1],如图 1所示. 2004
年 Geim 和 Novoselov 采用机械剥离法, 首次获得
能够在外界稳定存在的单层石墨烯 [2]. 石墨烯的
出现打破了传统的物理学观点: 二维晶体在常温
下不能稳定存在 [3,4], 该发现掀起了学者对于碳材
料研究的热潮. 而 Geim 和 Novoselov 也因最初制
备、分离并且表征石墨烯而获得了 2010年度的诺
贝尔物理学奖. 具有二维独特结构的石墨烯有许
多三维材料无法达到的优良性能,石墨烯的比表面
积达到 2630 m2/g[5]; 单层石墨烯对于光的吸收仅
为 2.3%[6,7];杨氏模量高达 1.0 TPa[8];电子迁移率高
达 106 cm2·V−1·s−1[2];电导率为 5300 W·m−1·K−1[9].
这些优良的性能使得石墨烯在晶体管、光电子器

件、太阳能电池、超级电容器、复合材料及气体

探测方面 [10]有很广阔的应用前景.
很多学者致力于石墨烯制备方法的研究,目前

制约石墨烯广泛应用的瓶颈在于难以大规模、低

成本制备高品质的石墨烯. 大规模制备石墨烯考
虑的因素主要有石墨烯的质量、均匀性、成本以

及在制备过程中转移石墨烯的难易程度 [12]. 目前,
制备石墨烯的方法主要有机械剥离法 [11,13,14]、还

原氧化石墨法 [15−17]、外延生长法 [18] 及金属催化

法 [19]等. 机械剥离法是利用外力作用,从高定向热
解石墨上分离石墨烯.在热解石墨表面进行离子刻
蚀出凹槽, 然后用胶带进行反复的粘贴, 将粘有石
墨烯微片的玻璃衬底放入丙酮溶液中进行超声震

荡,将石墨烯转移到单晶硅衬底上 [2]. 利用这种方
法可以得到单层石墨烯,且尺寸可以达到 1 mm. 机
械剥离法制备的石墨烯具有极高的质量,室温下电
子迁移率高达 15000 cm2·V−1·s−1,且缺陷很少. 但
机械剥离法制备时间长、制备成本昂贵、石墨烯

层数和尺寸不可控,不能实现广泛应用. 还原氧化
石墨法是通过化学氧化剥离廉价的石墨而得到氧

化石墨烯, 随后通过还原处理得到石墨烯. 该法制
备的石墨烯干燥后成团簇状, 且缺陷很多, 所以不
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能制备大面积均匀化的石墨烯.外延生长法是指利
用晶格匹配,在一个晶体结构上生长出另一种晶体
的方法. 根据所选择的基底不同,外延法可以分为
SiC 外延生长法和金属外延生长法 [18,20]. 2004 年
Berger和 De Heer[21] 首先通过加热分解 6H-SiC制
备得到几个层厚的石墨烯,使用这种方法制备的石
墨烯的迁移率可以达到 1100 cm2·V−1·s−1. Emtsv
等 [22] 对 SiC外延生长法进行改良, 在氩气气氛中
加热 SiC 至 900 ◦C 就可以得到石墨烯. 除了采用
SiC为基底进行外延生长制备石墨烯外,一些与石
墨烯晶格匹配的单晶金属也可作为外延生长的基

底. Sutter等 [23] 采用 Ru (0001)外延生长得到单层
和双层石墨烯.中科院大连物理化学研究所的包信
和、傅强等 [24] 采用 Ru (0001)吸附乙炔并高温退
火得到单层石墨烯, 并且以单层石墨烯为基底, 制

备了尺寸和空间分布均匀的 Pt 纳米团簇. 中科院
物理所高鸿钧等 [25] 发现含碳的钌单晶在超高真空

的环境下经过高温退火处理可以在表面形成单层

石墨烯,且通过低能电子衍射结果证实了石墨烯具
有毫米级别的有序性. 但外延生长法制备的石墨烯
厚度并不均匀,且石墨烯和基板之间的共格界面会
影响石墨烯层的特性,大尺寸制备及转移石墨烯的
过程很困难; SiC外延生长的温度一般都高于 1200
◦C,需要在高温条件下外延生长,能耗高; SiC单晶
价格昂贵,这些缺点限制了外延生长法的应用. 由
于机械剥离法、还原氧化石墨法及外延生长法都

具有一定的局限性,难以实现石墨烯的大尺寸可控
制备. 故目前急需一种制备方法可以实现石墨烯的
大规模可控制备,金属催化法通过选择不同的催化
金属及实验条件,可以满足可控制备石墨烯的要求.

图 1 石墨烯结构示意图 [11]

本文对目前广泛应用的石墨烯制备方法进行

了对比,详细介绍了固态碳源金属催化法在实现大

尺寸石墨烯可控制备方面的最新进展.并综述了金

属催化法制备石墨烯相关相变机理的研究进展,对

石墨烯相变机理的进一步研究方向进行了预测.

2 金属催化法

金属催化法是指固态或气态碳源在一定的温

度和压强,及催化剂的作用下在基底上直接生成石

墨烯的方法. 在大尺寸石墨烯制备方法研究中, 最
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主要的问题是如何在大规模制备石墨烯的过程中,

保证石墨烯具有较好的均匀性及质量的前提下,实

现石墨烯的可控制备. 金属催化法的研究就是围绕

着这一主题开展的.

2.1 化学气相沉积法 (CVD法)

CVD法是利用气体碳源在高温下进行裂解, C

原子融入金属中, 通过控制冷却速度等因素来控

制石墨烯的层厚 [26−28]. CVD 法通过调整催化剂

的种类、混合气体流量、反应温度及保温时间等

一系列参数来实现对于石墨烯尺寸和层数的可控

制备. Ni 和 Cu 是目前常用的金属催化剂, 由于 C

在 Cu 中的溶解度很低, 所以采用 Cu 制备石墨烯

可以实现石墨烯自限性生长 (self-limiting),石墨烯

为单层 [29].

韩国成均馆大学 [30]通过 roll-to-roll的 CVD法

制备出尺寸为 30 in (76.2 cm)的石墨烯,在制备过

程中需要转移石墨烯, 容易引入大量的缺陷. 中科

院金属研究所的成会明、任文才等 [31] 以甲烷为碳

源, Ni 颗粒为催化剂制备出 5 mg 的石墨烯, 石墨

烯的产量较大, 可以满足广泛应用的需求. Robert

等 [18]利用 Ni-Au制备石墨烯,由于 Au的加入使得

石墨烯的形核率降低,制备的石墨烯大部分为单层

石墨烯 (74%),并且尺寸可以达到 220 µm2. 中科院

化学所的刘云圻等 [32] 采用 ZnS为催化剂,制备了

形状可控的长度为几个厘米的带状石墨烯,为石墨

烯的可控制备提供了一条可行之路.

通过 CVD 法可以制备大面积石墨烯, 但对于

石墨烯的层数控制需要考虑一系列因素 [33],例如:

C 在催化金属中的溶解度、保温时间和冷却速度

等. 并且 CVD法由于采用的是气体碳源,碳源不可

控, 所以制备的石墨烯的层数无法精确控制. 为了

实现石墨烯的可控制备,又发展了以固体碳源为主

的金属催化法.

2.2 固态碳源金属催化法

固体碳源金属催化法的优点在于可以通过对

碳源的精确控制实现石墨烯层数的可控制备. 目

前采用的固态碳源主要包括非晶碳、富勒烯及类

石墨碳等. Juang[34] 在 SiC上沉积 200 nm厚的 Ni,

将样品加热至 750 ◦C 随即冷却至室温, 在加热过

程中 Si和 C融入 Ni中, 在冷却时 C原子在 Ni或

Ni-Si化合物表面析出形成单层或少数层的石墨烯.

Hofrichter等 [35] 采用无定形 SiC为碳源在 Ni表面
制备出单层、双层高质量的石墨烯.

Fujita等 [36] 采用非晶碳为碳源利用液态金属

镓进行催化制备石墨烯, 在液态镓和非晶碳的接
触面上形成了 4—10 层石墨烯, 证明了液态镓可
以作为催化剂来制备碳纳米管 (CNT)或 Graphene,
但是液态镓催化制备石墨烯的过程及机理还不清

楚. Maxwell等 [37] 在 Ni和 Co沉积上非晶碳分别
加热到 750 ◦C和 800 ◦C后得到低缺陷的石墨烯薄
膜,并发现石墨烯厚度与非晶碳的厚度呈现线性关
系, 证明采用固态碳源制备石墨烯厚度精确可控.
Banhart等 [38] 采用 Fe, Co和 Ni作为催化剂,对非
晶碳向石墨烯的转变过程进行了深入的研究,分别
采用加热和电子束诱导两种方式并利用环境电镜

对相变过程进行了观察, 发现碳原子在金属基体
中溶解和扩散是优先于石墨烯形核和长大发生的.
Ago等 [39] 在单晶的 Ni 和 Co上沉积一层非晶碳,
通过改变保温时间和冷却速度来研究影响石墨烯

均匀性的因素, 发现由于单晶的金属中晶界较少,
限制了碳原子的溶解,非晶碳倾向于直接转变为石
墨烯, 但目前还没有对具体的转变过程进行研究.
Ruoff等 [40] 在 25 µmCu上沉积了 20 nm厚的非晶
碳, 在 1035 ◦C下保温加热 30 min后, 获得了单层
石墨烯,并对氢气在石墨烯形成过程中的作用进行
了研究.采用非晶碳作为碳源制备石墨烯制备尺寸
大,厚度可控并且可以实现批量成长.

北京大学的刘忠范等 [41] 发现了一种简单的批

量从廉价金属中分离石墨烯的方法,不采用任何外
加碳源, 利用 Ni, Co, Cu-Ni 等金属中的内含碳在
简单的真空退火炉设备中,通过等温退火获得生长
稳定的石墨烯,并且所制得的 1—3层石墨烯,具有
很好的重现性. 利用该种方法可以批量制备石墨
烯,通过对金属的含碳量、厚度、退火温度的控制,
可以获得均匀的石墨烯. 该方法为高效、低成本、
大批量制备均匀大尺寸的石墨烯开辟了一条蹊径.
Tour等 [42]使用新的固态碳源 (PMMA,蔗糖)在 Cu
表面制备了石墨烯和掺杂石墨烯, 获得的石墨烯
具有层数可控,低缺陷的特点. Perdigão等 [43] 采用

C60作为碳源在金属 Ni上获得石墨烯,探讨了 C60
的覆盖率、加热温度、沉积顺序对于石墨烯质量

的影响.这种分子碳源可以更精确的控制石墨烯的
层数, 获得大面积的单层石墨烯. 物理吸附的碳源
也可以用于制备石墨烯,为石墨烯制备的碳源选择
提供了新的思路.
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研究表明: 利用固态碳源金属催化法制备石墨
烯具有石墨烯层数精确可控的特点,且通过不同的
金属催化剂的选择可以实现可控制备大尺寸高质

量石墨烯.

2.3 其他金属催化法

除了气体碳源和固体碳源的金属催化法

外, 还发展了其他的金属催化法. 哈佛大学的
Golovchenko 等 [44] 采用离子注入的方式在多晶

Ni上制备了 1—3层的石墨烯,并且随着注入碳原
子的量的增加, 石墨烯的层厚增加并且缺陷减少.
离子注入制备石墨烯的优点在于离子注入法不用

考虑基体对碳的溶解度、化学前驱物的形成温度

及化学前驱体的沉积过程. 离子注入法广泛应用
于电子产业, 可以用于半导体领域的石墨烯制备.
Banhart等 [38] 在金属 Ni和 Co上通过电子束诱导
制备石墨烯, 通过控制电子束的路径, 可以实现石
墨烯的形状可控制备,提供了一种可控制备多层石
墨烯或非晶碳和金属薄膜的复合结构的方法.
表 1 是目前应用比较广泛的几种石墨烯制备

方法的对比. 通过以上综述, 我们可知固态碳源金
属催化法仅通过调整初始碳源含量,便可实现对石
墨烯层数的精确控制,而机械剥离法及外延生长法
无法控制石墨烯的层数, CVD法需要通过一系列参
数的控制方可实现对于石墨烯层数的控制.固态碳
源金属催化法实验温度较低及实验条件简单、可

以制备大尺寸高质量的石墨烯,更有利于实现石墨
烯在半导体工业中的应用.

2.4 绝缘及半导体衬底的石墨烯制备

由于石墨烯优异的电学性质,石墨烯有望替代
硅成为下一代半导体工业的主角. 要实现石墨烯电
子器件的制备,必须解决在绝缘或半导体衬底上直
接制备石墨烯的难题. Kaplas等 [45] 采用化学气相

沉积法在熔融态的 Si表面制备了石墨烯,在 Cu和
Si的界面处生长出微米级的石墨烯,该研究成果实
现了在绝缘衬底上制备石墨烯,并且可以延伸至各
种绝缘基底,为实现石墨烯的广泛应用开辟了一条
道路. Sun等 [46] 通过化学气相沉积的方法在 GaN
半导体的表面制备了大尺寸的石墨烯,该方法制备
的石墨烯的光学性能可以与机械剥离的石墨烯媲

美,这项工作为石墨烯作为透明电极、发光二极管
及激光二极管的应用打开了可行之路. 该研究团队
在 Si3N4/Si 上直接通过化学气相沉积的方法制备

出大尺寸均匀的石墨烯 [47]. Chun等 [48] 利用分子

束外延的方法尝试在 MgO上制备石墨烯,并通过
第一性原理计算发现强烈的 C—O 键作用制约了
薄膜的尺寸.

徐彭寿等 [49] 利用分子束外延技术,在 Si衬底
上直接沉积碳原子制备石墨烯, 实现了在半导体
衬底石墨烯的制备, 使目前的 Si 基半导体工艺与
石墨烯相结合. 刘云圻等 [50] 利用 CVD 法在无金
属催化的条件下, 直接在绝缘基底上制备了较高
质量的石墨烯,避免了石墨烯在转移过程中引入缺
陷,并且该方法制备的石墨烯可以直接应用于电子
器件领域.

3 金属催化相关机理

金属催化制备石墨烯目前正成为大面积制备

石墨烯的主要手段,但是对于该方面的研究主要集
中于对工艺的探索,其相变过程背后的相变机理的
研究并不多. 图 2是金属催化石墨烯相变过程及相
变机制示意图. 图 2(a)为熔融金属催化固态碳源制
备石墨烯过程的示意图; 激光加热下, Si基底发生
熔化,而表面沉积的非晶碳也融入熔融态的 Si中直
至饱和,随着温度的降低,碳原子析出, Si发生凝结,
析出的碳原子在 Si表面形成石墨烯.

图 2(b)为固态碳源金属催化法的溶解析出机
理, 非晶碳制备石墨烯的过程分为两个阶段: 碳的
溶解及析出,在温度高于溶解温度 Tp 时,非晶碳发
生溶解,而当温度降至析出温度 Ts 以下时,溶解的
碳析出,在金属的表面形成石墨烯.图 2(c)为金属
诱导石墨烯相变机理的示意图, 在温度较低时, 金
属中碳的溶解度较低,所以碳原子不可能发生溶解
析出的过程. 此时的石墨烯相变机理可用金属诱导
晶化理论解释, 由于金属催化的作用, 石墨烯的晶
化温度大幅度减低, 根据金属种类的不同, 金属在
石墨烯相变中的作用也不同,但是目前该理论还没
有进一步详细的研究.图 2(d)和 (e)为无外加碳源
的石墨烯相变过程及能量示意图. 无外加碳源的金
属在温度降低时, 金属内的碳发生析出, 在金属表
面形成石墨烯.

Ruoff等 [51]通过同位素标记法对于 CVD法制
备石墨烯的生长机理进行研究,将 CVD法制备石
墨烯的生长机理分为两种: 1)溶解析出机理: 适用
于碳的溶解度较大的金属 (如: Ni). 气体碳源发生
裂解, 在高温下碳原子溶解进入金属基体, 随着温
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度降低, 碳原子从内部析出, 在金属基体表面形成
石墨烯,如图 2(f)所示. 2)表面吸附机理: Cu等金
属的碳溶解度很低. 在高温下气体碳源裂解产生的
碳原子通过表面吸附在金属表面,进行形核长大成
为岛状石墨烯,随后岛状石墨烯长大合并成石墨烯
薄膜,如图 2(g)所示. 虽然他们的研究提出了石墨
烯相变的两种机理,但对于石墨烯的生长机理仅停
留在对形核长大过程的现象观察,并没有形成定量
的理论. Maxwell 等 [37] 研究发现在石墨烯薄膜上

会形成一些厚度较大的石墨烯岛状结构,目前对其
形成机理并不是很清楚. Banhart等 [38] 发现: 碳在
高于 600 ◦C时溶解于 Co和 Ni中,碳在高于 560 ◦C

时就溶解进入了 Fe中. 他们推测这是由于 a-C属
于亚稳态具有较高的能量,所以 a-C溶解进入金属
所需要的能量比碳原子融入金属的能量要低,更容
易发生. 具有不饱和价键的非晶碳转变为饱和键的
石墨烯的过程中具有一个能量势垒,当能量起伏达
到或者超过该势垒,就会发生非晶碳的石墨烯相变.
C在大部分金属中的溶解度非常低,所以碳原子通
过金属的晶界处扩散,金属在相变中作为碳原子的
扩散通道. 他们的研究为石墨烯相变研究提供了一
定的现象说明,但是并没有形成系统的理论以及对
于金属在相变中的作用仅仅进行了一些推断,没有
确切的现象证明.

表 1 石墨烯制备工艺对比

制备工艺 尺寸 层数 层数可控性 可转移性 工艺温度 /◦C 基底价格 优势 劣势 文献

机械剥离法 1 mm 1—10 不可控 —– 室温 —– 获得高质量石墨烯 宏量制备困难 [52—54]

外延生长法 50 mm2 1—100 不可控 难以转移 > 1200 价格昂贵 获得大尺寸石墨烯 转移困难 [55—63]

化学气相沉积 30 in 1—4 通过一系列参数控制 通过腐蚀 400—1000 价格较低 获得大尺寸石墨烯 层数控制有难度 [64—70]

固态碳源金属催化法 10 mm 单层 可以精确控制 通过腐蚀 < 1000 价格较低 获得大尺寸石墨烯 需要加热过程 [71]

氧化还原法 10 nm 1—10 不可控 —– < 50 —– 工艺简单,大量制备 缺陷较多 [72—76]

Schneider[77]对 Banhart等 [38]的研究成果进行

了进一步的分析,解释了整个相变过程中碳原子是
如何发生溶解和析出的,如图 2(b)所示. 并且解释
了相变发生的驱动力是由于非晶碳的能量比石墨

烯的能量要高一些,所以碳原子倾向形成更稳定的
石墨烯,但是对于在相变中金属催化剂是如何发挥
作用的及对整个相变的热力学的描述并没有给出

解释. Saenger[78]等人采用原位 XRD技术对 a-C/Ni
形成石墨烯的过程进行了研究,研究表明: 石墨烯
是形成于加热阶段,在 550—750 ◦C时 C在金属 Ni
中的溶解度很低, 所以不能发生溶解析出的过程,
此时发生的石墨烯相变并不能用简单的溶解析出

进行解释,应该用金属诱导理论 (与 Al诱导非晶硅
的过程相类似)进行解释,相变过程如图 2(c)所示.
这是对于石墨烯相变的一种新的解释,为研究石墨
烯相变机理提供了一种新的思路,但目前对于金属
诱导相变机理的理论并没有形成大家一致认同的

观点, 还有待进一步的研究. Ago 等 [39] 并提出了

a-C的直接晶化的理论,认为石墨烯的形成并不是
通过溶解析出的过程 (在单晶的金属上). 在单晶的
金属中, 石墨烯的层数和冷却速度没有关系, 这与

多晶的金属催化生长石墨烯的现象是有区别的.
除了采用实验手段对石墨烯相变机理进行研

究, 研究者还通过理论计算的方法对其进行研究.
东南大学物理系王金兰课题组与香港理工大学丁

峰 [88] 利用分子动力学方法研究了 CVD 法在 Ni
表面形成动力学过程及温度对于石墨烯质量的影

响. 最初在 Ni 表面形成石墨烯岛状结构, 岛状石
墨烯获得持续溶解的碳原子后长大. 为优化石墨
烯的生长过程提供了理论论证. Nakajima等 [89] 通

过分子动力学研究了石墨烯形状及边缘形态对于

石墨烯平衡能量的影响, 发现具有 Z 字形的边缘
比 armchair型具有更低的平衡能. Giovannetti等 [90]

采用密度泛函理论研究了金属基底对石墨烯的能

级的影响作用, Ag, Pt 和 Al 等金属基底与石墨烯
的作用较弱,对石墨烯的能带结构影响较小. Saadi
等 [91] 采用密度泛函理论研究了不同金属的台阶表

面石墨烯的成核机理,通过建立石墨烯的生长机理
模型,发现石墨烯更易于在与石墨烯晶格匹配的金
属台阶处形核长大. Buehler等 [92] 利用第一性原理

计算了 Cu(111)和 Ni(111)与石墨烯界面的结合能,
从理论上证实了面心立方结构是最为稳定的结构.
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图 2 金属催化制备石墨烯相变过程及相变机理示意图 [37,38,51,77−87]

目前已经可以获得较大尺寸的石墨烯,但是由
于催化金属的晶界影响, 得到的石墨烯一般为多
晶石墨烯. 石墨烯的多晶结构对其电学性能影响
很大,故制备高质量大面积的石墨烯单晶已成为目
前石墨烯研究领域的一个热点. 制备单晶石墨烯
的关键在于对石墨烯晶粒的形核和生长机理的深

入研究.
Yu及其研究团队 [93] 通过 CVD法, 在铜箔上

制备出六边形的石墨烯单晶体,并发现在石墨烯原
子晶格中的单一六边形的边缘具有明确的平行方

向. 这种方法可以实现石墨烯单晶阵列的制备, 且
可以使石墨烯单晶排列为一个有序的阵列, 应用
于制造石墨烯电子元件,如图 3所示. Ruoff等 [94]

利用 CVD法在铜箔上制备了 0.5 mm的较高质量
的石墨烯单晶, 且在室温下石墨烯的电子迁移率
高达 4000 cm2·V−1·s−1. 包信和及成会明的研究团
队 [95] 合作在 Pt的表面利用 CVD的方法制备出单
晶石墨烯, 且该石墨烯单晶的电子迁移率为 7100
cm2·V−1·s−1. 确证了利用 CVD 方法能得到大面
积、单层、单晶石墨烯. 高鸿钧及其研究团队 [96]

在单晶钌表面通过外延的方法制备出厘米级的单

晶石墨烯,首次提出了在金属钌单晶可以外延生长

制备出单晶的石墨烯.王立科研组 [97] 在 300 ◦C利

用分子组装技术合成方法制备了具有 “Z” 形边缘

的三角形石墨烯单晶,这是研究人员首次在如此低

的温度下合成三角形的石墨烯单晶,这一研究成果

对石墨烯电子器件的应用具有重大意义.目前对于

石墨烯单晶的研究还刚刚起步,对于石墨烯单晶的

大规模制备还具有一定的困难,对石墨烯相变的形

核、长大及相变动力学等方面还有待学者进行深

入研究.

目前通过实验和理论计算方法对石墨烯相变

过程的研究表明: 不同的金属催化石墨烯的相变

过程是不同的, 并且同种金属由于晶体结构及结

晶度的不同对于石墨烯的催化过程也是有区别的.

所以明晰石墨烯的相变过程是十分必要并且迫切

的. 目前金属催化石墨烯转变机理研究还停留在

形核生长过程的现象观察上, 利用溶解脱溶、高

温扩散等理论都难以获得圆满解释, 迫切需要从

新的视角能够准确描述转变过程的定量或半定量

表达.
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图 3 Cu上六边形石墨烯单晶形貌 [93]

4 展 望

石墨烯的出现引起了众多学者的关注,近年有
多篇关于石墨烯研究进展的文章 [98−110],但关于金
属催化制备石墨烯的综述目前还没有. 本文主要评
述了国内外金属催化方法制备石墨烯的研究情况,
并且对于石墨烯相变机理的最新进展进行了总结.
分析了各种金属催化方法制备石墨烯的利弊,通过
比较发现: 固体碳源金属催化法具有石墨烯层数精
确可控、实验条件简单及成本低廉的特点,有望成
为将来大规模制备石墨烯的制备方法. 通过固体碳
源金属催化法可以实现在 1000 ◦C 下无氢制备石
墨烯,该方法制备的石墨烯更适合在半导体工业中
广泛应用. 目前固态碳源金属催化方法制备石墨烯
采用的使用最广泛的碳源为非晶碳,非晶碳为碳的
一种同素异构体,是亚稳态. 非晶碳和金属薄膜的

质量对于所制备的石墨烯的质量具有至关重要的

影响, 但是目前对于该方面的研究还鲜见报道, 过

滤阴极真空电弧系统 (filtered cathodic vacuum arc,

FCVA)沉积薄膜时离化率高,可以通过入射粒子的

能量进行精确控制实现对于沉积薄膜精细结构的

有效控制,所以过滤阴极真空电弧技术可以作为制

备高品质非晶碳膜与催化金属层的首选.

目前大家对石墨烯的研究多关注于制备方法

及性能等方面,对于石墨烯相变机理的研究还是一

片空白. 为了更好的完善石墨烯制备方法, 科学合

理的制定工艺方案, 实现石墨烯的可控制备, 清晰

石墨烯转变机理是非常必要的. 通过明晰石墨烯的

相变机理,掌握相变的发生过程及金属催化在石墨

烯制备过程中的影响,更好地指导后续石墨烯的可

控制备及石墨烯单晶的制备.
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Abstract

Graphene, which is regarded as a new carbon material, has attracted much attention of scientists. Graphene holds the promise

for applications in optoelectronics and microelectronics, owing to many unique physical and chemical properties. The large-scale

applications are restricted by controllable synthesis of large-size graphene. In this paper we present the advantages and disadvantages

of preparation processes of graphene. The recent advances in the process of metal-catalyzed graphene in terms of lay number control

and large area synthesis are discussed. The graphene prepared by metal-catalyzed solid carbon source has large area and high quality

and is thin and homogeneous. We review the latest progress in graphene transformation mechanism, point out the limitations of current

study and prospect the future development in the graphene transformation mechanism.
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