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研究成果の概要（和文）：本研究では、高純度金属型・半導体型カーボンナノチューブ(CNT)集合体

の電子構造や電気伝導特性に関する物性研究を行った。光電子分光と X線吸収を用いた実験より、フェル

ミ準位近傍や C1s 準位の微細構造が、金属型と半導体型 CNT の間でどのように変わるのか明らかにした。

また、マイクロメートル長の高純度半導体型 CNT を用いて、電界効果キャリア移動度が 160cm2/Vs、オン

オフ電流比が 106という高い特性の薄膜トランジスタを実現した。これらの結果は、CNT の基礎物性およ

びデバイス応用における重要な知見を提供する。 

 
研究成果の概要（英文）：In this work, we have investigated the electrical structure and 

transport properties of high-purity metallic and semiconducting single-wall carbon 

nanotubes (SWCNTs). The photoemission and x-ray absorption responses reveal how the 

fine structure in the C1s edge and photoemission valence band separately discerns the 

SWCNT metallic and semiconducting nature. Transport measurement reveals that 

micrometer-long, highly-pure semiconducting SWCNT thin films show very high carrier 

mobility of 160 cm2/Vs and on/off current ratio of 106. The present results provide an 

important insight for basic physical properties and device application of SWCNTs. 
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１．研究開始当初の背景 

 カーボンナノチューブ（CNT）は、バリス
ティックな電子輸送、化学的安定性、優れた
機械的強度などの特徴を持ち、高速動作トラ
ンジスタ、透明導電性薄膜を始め様々な応用
が期待されている。一方、その擬１次元構造

に由来する状態密度の発散、朝永・ラッティ
ンジャー液体(TLL)状態・フォノンの異常な
ソフト化などの特異な物性が理論的に予測
されており、物理的にも極めて興味深い研究
対象である。しかし、実験的には特定構造の
CNT について、バンド構造や光学定数などの
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基礎的な物性ですらほとんど解明されてい
ない。 

実験上の最大の問題点は、様々な構造を持つ
CNT の混合物しか手に入らないことである。
CNT は、直径とカイラル角(図 1)で構造が定
義され、その構造に依存して金属型や半導体
型になるという特徴を持つ。既存の CNT 合
成法では、金属型・半導体型の区別やカイラ
ル角分布の精密な制御は不可能である。従っ
て、詳細な物性を理解するために、単一特性
の固体試料を用いた研究が強く望まれてい
る。 

 

２．研究の目的 

 本研究では、従来の混合試料ではなく、電
子構造で分離された CNT 試料を対象にその
物性解明を目指す(図２)。本研究では、CNT

の電子状態、そして電子状態と他の物性との
相関の解明を目標としている。具体的には、
TLL 状態や FL 状態の出現に CNT 間の相互
作用がどのように影響しているか、また、化
学結合に関する情報を与える 1s 電子のエネ
ルギー構造における、金属型と半導体型 CNT

における違いなどである。 

 

３．研究の方法 

 研究では、独自に作製した高純度金属型・
半導体型カーボンナノチューブ(CNT)集合体
を利用し、未解決であった CNT の物性を解
明する。高純度分離試料は、密度勾配遠心法
を用いて作製した（図１）。高純度試料を利
用することで、従来の金属・半導体混合試料
では解析が困難であった、分光測定（光電子
分光・ラマン散乱・吸収分光）による詳細な
電子物性の研究が可能となる。さらに、これ
らの分光測定と、金属型と半導体型の混合
比・CNT の直径・集合状態・キャリア密度を
パラメータとした実験を組み合わせること
で、物性の解明を成し遂げる。 

図１．密度勾配遠心分離前後の CNT 分散液
の写真と光吸収スペクトル。 

 
４．研究成果 
 初年度は、光電子分光や X線吸収を利用し
た CNT固体試料における電子物性の研究を中
心に行った。具体的には、ドイツの放射光施
設である Bessy-II を利用して測定した炭素

原子の1s準位(C1s準位)や荷電子帯の高分解
能光電子スペクトルの詳細な解析を行った。
興味深いことに、C1s 準位は、金属型と半導
体型でその結合エネルギーが 50meVほど異な
ることが明らかとなった（図２）。また、金
属 CNTにおいては、一般的な金属材料に特徴
的な非対称なピークを示すことがわかった。
これらの結果は、グラファイトに代表される
炭素材料の結合状態や電子状態に関する基
礎的な情報を提供するといえる。また、フェ
ルミレベル近傍の光電子スペクトルでは、金
属 CNTの束において TLL状態に特有な状態密
度の減尐が観測された。このことは、金属 CNT
束においても、個々の CNT中の電子は三次元
的なフェルミ液体では無く、一次元的な TLL
として振舞うことを意味する。この結果は、
特に金属 CNTを利用した導電性薄膜の性能限
界を考える上で、重要な知見となると考えら
れる。 
 

図２．分離した金属と半導体 CNT試料 C1s準
位の光電子スペクトル。 
 
 ２年目は、薄膜トランジスタへの応用の観
点から近年注目を集めている CNT薄膜の伝導
特性について詳細な研究を行った。薄膜の本
質的な特性を調べるために、長尺かつ高純度
な半導体型 CNTを得ることが可能なリサイク
ルゲルろ過法を新たに開発した。この手法を
用いることで、図３に示すように金属型 CNT
を効率良く除去できる。得られた半導体 CNT
をシリコン基板上で薄膜化し、トランジスタ
構造を作製することで電界効果キャリア移
動度の評価を行った。作製したデバイスは、
室温でのキャリア移動度が 160cm2/Vs、オン
オフ電流比が 106という、従来の CNT 薄膜ト
ランジスタを凌駕する特性を示した（図４）。
この結果は、半導体 CNT薄膜の有する高い伝
導特性を実証し、高周波デバイス応用を考え
る上で重要な知見となるといえる。また、国
内外の研究グループとの共同研究において、
分離された金属型および半導体型 CNT試料の
X 線吸収、光電子分光、ESR、時間分解分光、
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共鳴ラマン分光等の測定を行った。この結果
として、CNT の詳細な電子構造、不純物の影
響、励起状態の寿命、キャリアダイナミクス
における新たな知見が得られた。 

 

図３．(i)分離前と異なるリサイクルプロセス
(ii),(iii)における CNT 試料の光吸収スペクト
ル. 

 

図４．作製した CNT 薄膜トランジスタの
ID-VGS特性。 
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