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グラフェンの chemical vapor deposition (CVD)成長に広く用いられている市販の銅箔はマイクロ

メートルオーダー以下の粒径の結晶粒からなる多結晶構造を持っている。その構造はグラフェン

の構造に影響を与えることから、近年、前処理工程による単結晶化が試みられているが、その制

御因子については定性的な議論に留まっている [1,2]。本研究では、多結晶銅箔を単結晶化するた

めの再結晶過程について、熱処理工程における H2 濃度の影響に着目し、実験と分子動力学(MD)

シミュレーション[3]による比較検討を行った。 

熱処理後の銅箔の例として、処理温度 950℃、処理時間 60min、H2濃度(Ar中) 0vol%および 60vol%

の場合の光学顕微鏡像をそれぞれ Fig.(a), (b)に示す。Fig.(b)右下が再結晶化した領域であり、この

領域は Cu(111)面を持つことを電子線後方散乱回折, X 線回折測定から同定した。Fig.(c)には各熱処

理温度における H2濃度に対する再結晶化した領域の面積率を示す。これらより銅箔の再結晶化は

熱処理温度だけでなく H2 濃度の増加によっても促進されることがわかる。 

銅箔の再結晶過程を理解するために、Cu 原子の拡散係数を MD シミュレーションにより計算し

た。0-10at%の範囲で H 原子を添加した銅の多結晶体についてシミュレーションしたところ、H 原

子の添加量増加に伴い Cu 原子の拡散係

数が増大した。これより、多結晶銅の再

結晶化は原子の拡散を伴う固相反応の

ひとつであり、熱処理中に H 原子が銅

箔中に取り込まれたことが再結晶化を

促進する要因であると考えられる。 

また、銅箔上に CVD 成長したグラフ

ェンを低エネルギー電子顕微鏡と低速

電子線回折により評価したところ、銅箔

の再結晶化によりグラフェンの配向度

が向上することを確認した。 
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Fig. Optical micrographs of annealed Cu foils at 950˚C with 
H2 0% (a) and 60% (b). (c) Recrystallized area for variation 
of H2 concentration in Ar at different annealing temperatures.

第66回応用物理学会春季学術講演会 講演予稿集 (2019 東京工業大学 大岡山キャンパス)10p-PA8-2 

© 2019年 応用物理学会 14-040 17


