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研究成果の概要（和文）：炭素からなる究極的な二次元原子膜材料であるグラフェンは、高い電気・熱伝導性、
機械的柔軟性、光透過性などを示し、大きなポテンシャルをもつ材料である。本研究では、Niなどの金属細線を
用い、熱CVD法によって細線上に多層グラフェンを選択的、かつ均一に合成する方法を開発した。その後、金属
細線のエッチングを行い、人工血管に向けたグラフェン・マイクロチューブ構造体を作製した。さらに、多層グ
ラフェンの歪みセンサーへの応用の可能性やその応答性向上のための新たな手法も提示することができた。

研究成果の概要（英文）：Graphene is a single atom-thick, two-dimensional (2D) material made only of 
carbon atoms.  Graphene shows high electrical and thermal conductivities, good mechanical 
flexibility, and optical transparency, which promise many applications.  In this work, we have 
developed a new method to synthesize multi-layer graphene with a micro-tubular structure.  This 
structure can be applied to artificial blood vessels.  Moreover, using multi-layer graphene, we have
 succeeded in demonstrating the mechanical strain sensors with high strain sensitivity.

研究分野：ナノマテリアル化学
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１．研究開始当初の背景 
炭素からなる究極的な二次元原子膜材料
であるグラフェンは、高い電気・熱伝導性、
機械的柔軟性、光透過性などを有する非常に
大きなポテンシャルをもつ材料である。しか
し、これまでの研究の多くは、その高いキャ
リア移動度などの優れた電子物性からエレ
クトロニクス分野への応用が中心であり、生
体親和性やガスバリア性といった利点があ
るにもかかわらず、グラフェンのバイオ分野
等への応用研究はほとんど行われてこなか
った。 
 
２．研究の目的 
本研究課題では、グラフェンのもつ機械的
柔軟性、ガスバリア性、疎水性表面などの特
徴を活かし、図１のようにグラフェンからな
る機能性チューブを合成し、人工血管などバ
イオテクノロジー分野への応用展開を提案
することを一つの目的とした。具体的には、
金属細線を用いた化学蒸着法（CVD 法）に
よって曲面上にグラフェンを合成すること
を試み、これまで平面状の金属触媒でしか行
われてこなかったグラフェン CVD（図１左）
を、金属細線のような曲面上にグラフェンを
成長させる（図１右）という新規な試みを行
う。そして、金属細線をエッチングし、自立
したグラフェンチューブが生成可能かどう
かを検討する。可能であれば、そのチューブ
構造の中に液体を流せるかの検討も行う。上
記に加えて、チューブの機械強度や電気伝導
性にも着目し、新分野での応用可能性を探索
することをもう一つの目的とした。 
 

 
図 1 本研究のコンセプト（従来のグラフェン成
長（左）と本研究で試みたチューブ状グラフェン
成長（右）） 
 
３．研究の方法 
本研究では、以下のプロセスで、グラフェ
ンのマイクロチューブ構造体の合成と液体
のハンドリングを行うことにした。 
(a) 種々の金属細線上で熱 CVD 法を行い、金
属表面に均一な多層グラフェンを合成する
方法を開発する 
(b) 金属細線をエッチングする方法の開発
とそのグラフェン構造への影響を検討する。 
(c) 液体をチューブ内に導入できるかどう

かを調べる。 
(d) 多層グラフェンの電気伝導度や機械強
度などを評価し、ヒューマンインタフェース
を指向したフレキシブルデバイスの可能性
を探索する。 
 
４．研究成果 
（１）金属細線を用いた多層グラフェンの
CVD 成長に関する研究 
チューブ構造を有するグラフェンを合成
するため、まず熱 CVD 法により金属細線の表
面に多層グラフェンを合成することを試み
た。ここでは Ni, Fe, Cu の三種類の金属細
線を用い、メタン濃度、水素濃度、合成温度
がグラフェン成長に与える影響について系
統的に検討を行った。しかし、均一な多層グ
ラフェンの成長は容易ではないことが明ら
かとなった。これは、金属細線が多結晶であ
ること、そしてその表面が粗いことに起因す
る。図２は Ni 細線で合成した結果の一例で
あるが、グラフェンが Ni 細線全面を被覆で
きていないことが分かる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ Ni 細線を用いた熱 CVD の結果 

 
 
そこで、金属細線の表面研磨等の前処理、
メタン濃度や反応時間の更なる検討を行う
ことで、より均一性に優れたチューブ状多層
グラフェンを合成することを目指した。検討
の結果、図３に示すように金属細線の表面全
面を覆う多層グラフェンを合成することに
成功した。ラマンスペクトルでも、グラフェ
ン由来の G バンド(1585 cm-1)と 2D バンド
(2675～2700 cm-1)がそれぞれ明瞭に観察され
ており、また G バンドの強度が 2D バンドよ
り強いことから多層のグラフェンの合成を
確認できた。なお、多層グラフェンの表面に
は膜状構造を反映したリンクルも観察され
ている。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図３ 最適化後の Ni 細線表面の多層グラフェン
の顕微鏡写真、および多層グラフェンのラマンス
ペクトル 
 
次に、この多層グラフェンのチューブ構造
を得るため、内部の金属細線のウェットエッ
チングを試みた。エッチングは可能であるこ
とは確認できた。しかし、エッチングが進行
すると、グラフェンに歪みが生じ、一部でひ
しゃげた構造になることが明らかとなった。
多層グラフェンは力学的に強固な構造を持
つと期待できるものの、そのグレインサイズ
は小さく、多層化によって柔軟性が失われた
ためと解釈できる。上記の結果から、自立し
たチューブ構造を得るためには、ポリジメチ
ルシロキサン（PDMS）などの高分子でグラフ
ェンを力学的に補強する必要があることが
判明した。このような事情から、液体を流入
することはできなかったものの、曲面でのグ
ラフェン成長を実現できたことやグレイン
バンダリーの重要性などを見出せたことは
非常に有意義といえる。平面触媒上において
もシート抵抗を下げるために、グラフェンの
多層化が望まれており、本研究はこの方向性
に一つの指針を与えるものである。 
 
（２）多層グラフェンの歪みセンサーに関す
る研究 
多層グラフェンは単層グラフェンよりも
高い電気伝導度を示すことから、これを歪み
センサーとして用いる研究も行った。図４に
グラフェンの歪みセンサーの構造を示す。合
金触媒を用いて合成した多層グラフェンを
シリコーンゴムである PDMS に固定すること
は、お互いに表面エネルギーが小さく、困難
であった。接着法を工夫してシリコーンゴム
にグラフェンを固定し、さらに抵抗測定用の
端子をつけて、治具を用いて引張りによる歪
み印加と緩和を繰り返した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ 多層グラフェンを用いた歪み印加の実験セ

ットアップの模式図 
 

その結果、歪みの印加により、明瞭な抵抗
値の変化を観測できた。つまり引っ張りによ
って抵抗値が上昇し、緩和させると元の抵抗
値に戻ることが実験的に示された。また、繰
り返しの実験でも抵抗値は変わらないこと
が確認できた。多層グラフェンを PDMS シー
トに固定したデバイスでは、感度を表すゲー
ジファクター（GF）は GF=5.4～6.8 と比較的
高い値を得ることが出来た。 
さらに、大きな歪みを加えると、抵抗値が
大きく減少した。これは、多層グラフェンに
クラックが導入され、導電パスが著しく減少
したことに由来すると考えられた。しかし、
この積極的なクラックの導入により、機械歪
みに関する感度が著しく向上することが判
明した。この結果を図５に示す。青色がクラ
ック導入前、赤色が導入後のサイクル特性で、
抵抗値の変化がクラック導入によって大き
くなったことが分かる。また、前述の通り、
引っ張りで抵抗値が上がり、元の長さに戻す
と抵抗値は元の値に戻ることも分かる。計算
したところ、GF は 15～17 と、クラック導入
前の 3 倍近くまで向上することを見出した。
なお、このようなグラフェンの微細構造制御
による GF の著しい向上はこれまで知られて
いなかった。 

 
図５ 多層グラフェンの歪み印加時の抵抗値変化 
 
上記の結果は、多層グラフェンの微細構造
の制御によって、歪みセンサーとして優れた
特性が得られることを示すものであり、今後
のウェアラブルデバイスなどのヒューマン
インタフェースへの展開が期待されるもの



である。 
チューブ状グラフェンに液体を流して人
工血管の可能性を探索するための課題を明
らかにできたこと、そして多層グラフェンが
歪みセンサーとして機能することを見出し
た点は高く評価でき、グラフェンをはじめと
した二次元材料の今後のデバイス、バイオ応
用に役立つものと考えられる。 
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