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【はじめに】 多層グラフェン（Multilayer graphene: MLG）

は高い電気・熱伝導度を有し、様々なデバイスへの応用

が期待されている。一方、グラフェンは特有な二次元構

造を持つため特性に異方性があり、また、粒界において

その性質が劣化する。従って、大粒径かつ高配向した多

層グラフェンを形成する必要がある。我々は金属誘起層

交換成長により、大粒径と高配向を両立する Si や Ge を

絶縁基板上に低温形成してきた[1,2]。本研究では、絶縁

基板上における多層グラフェンの層交換合成に成功する

と共に、その電気的特性を評価した。 

 

【実験方法】 SiO2 基板上に Ni 層と非晶質 C（a-C）層を

50 nmずつ、それぞれ基板温度 200 °C と室温で連続的

にスパッタリング堆積した後、Ar 雰囲気中で 600 ~ 

1000 °C、10 min の熱処理を行い、層交換成長を誘起し

た（Fig. 1）。その後、塩化鉄溶液により Niを除去した。 

 

【結果・考察】 熱処理後の試料のラマンスペクトル（Fig. 

2(a),(b)）において、1000 °Cで熱処理した試料は、表面と

裏面の両方で多層グラフェンに起因する 3 つのピークが

出現した。一方、600、800 °Cで熱処理した試料は、裏面

でのみ多層グラフェンのピークが出現した。これらの結果

は、全熱処理温度で a-C が結晶化し、特に 600、800 °C

では層交換が発現したことを示唆している。断面 TEM観

察（Fig. 2(c),(d)）と EDX 測定により、Ni と C の層交換が

発現し、基板上に(001)配向した多層グラフェンが形成さ

れていることが判った。また、制限視野回折像の評価か

ら、結晶粒径は数百 nm程度と判明した。 

  表面 Ni層を除去した結果、基板全面を被覆した多層

グラフェンが得られた（Fig. 3(a)）。また、多層グラフェン中

のNi残留量は、EDXの検出限界（<1%）以下と確認され

た（Fig. 3(b)）。導電率は、高配向熱分解グラファイト

（HOPG、結晶粒径：~5 µm）[3]の面直方向の導電率を 2

桁以上凌駕し、また、面内方向の導電率に 2 桁迫る値と

なった。層交換パラメータを制御して粒径を拡大すること

で、さらなる導電率の向上が期待される。 

 

[1] Toko et al., APL 104, 022106 (2014).  [2] Toko et al., JAP 115, 094391 (2014).  [3] Sato et al., JJAP 104, 04DB01 (2012). 
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