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【序】大面積・高品質な単層グラフェンの作製を目指して Cu基板上での CVD が広く研究されて

いる。我々はこれまでにグラフェン CVD において、原料である CH4の供給と停止によってグラ

フェンの成長と除去が起こること[1]、Cu箔基板の加熱・グラフェン成長・除去のサイクルの繰り

返しでグラフェンの核密度が減少すること[2]を示してきた。しかし核密度の減少の原因について

は未解明であった。そこで本研究では、箔よりも表面状態が制御しやすい Cu単結晶を基板に用い

て、上記サイクルに伴う基板表面の形状変化と核密度を in-situで観察し、両者の相関を評価した。 

【実験】背圧 0.2 Paまで排気した真空槽で、研磨した Cu(100)および Cu(111)単結晶を基板として、

Ar/H2/CH4=1000/100/5 sccm、全圧 2700 Pa、基板温度 950 ℃の条件でグラフェンを成長させた。

CH4の供給を止めてグラフェンを除去した後、同一の基板を 3時間加熱して、再び CH4を供給し、

グラフェンを作製した。上記サイクルを繰り返した時の核密度を熱放射光学顕微法[1]により評価

した。このとき基板を一定時間毎に照明することで基板表面の反射光光学顕微鏡像も撮影し、基

板表面の形状変化を観察した。 

【結果】上記サイクルを 4回繰り返した後の Cu(111)基板上に、CH4を 1時間供給して基板上をグ

ラフェンで完全に被覆した後に供給を止め、10時間かけてグラフェンを除去した。供給停止から

2時間後の熱放射光学顕微鏡像と反射光光学顕微鏡像を Fig. (a), (b)に示す。グラフェンが除去され

た領域（(a)の黒色部分）は反射光光学顕微鏡像では凹部として観察された。供給停止から 10時間

後に、同じ位置で撮影した反射光光学顕微鏡像を Fig. (c)に示す。グラフェンが除去されるにつれ

て、その箇所から基板表面が凹状に変化し、基板全体にマクロな凹凸が増加していく様子が観察

された。当日は核密度と基板形状の相関についても議論する予定である。 
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Fig. (a) Radiation-mode optical micrograph on Cu(111) substrate at graphene shrinkage time of 2 h after 
full coverage. Arrows show layer numbers of graphene. (b), (c) Reflection-mode optical micrograph on 
Cu(111) substrate at graphene shrinkage time of 2 h and 10 h after full coverage respectively, showing 
substrate morphology at the same place as (a). 
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