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研究成果の概要（和文）：単一カーボンナノチューブにおける円二色性の波長依存性、角度依存性、カイラル指数依存
性などを詳細に調査し、その起源を明らかにした。光軸とカーボンナノチューブの軸が45度付近において円二色性が最
大となり、平行または垂直の場合には円二色性が消失することを示した。角度によって符号の反転も生じるが、測定し
た全てのカーボンナノチューブにおいて、ほぼ同じ依存性を示した。これらの結果を説明するため、光の波数ベクトル
が反転対称性を破る外因性キラリティによって円二色性が発生するという機構を提案し、基板表面で生じる偏光変換に
より実験結果が説明できることを示した。

研究成果の概要（英文）：Circular dichroism in individual carbon nanotubes was investigated. Dependence on 
wavelength, incidence angle, and chirality was measured, and the origin of the dichroism was identified. 
The signal showed a large dependence on the incidence angle, being maximized when the nanotube axis and 
the optical axis were at 45 degrees, while the dichroism vanished when the two axes were parallel or 
perpendicular. To explain these observations, we proposed a model based on extrinsic-chirality-induced 
effects in which symmetry is broken by the optical wave vector. In this model, field-induced charge 
distribution on the substrate results in an efficient polarization conversion, giving rise to the 
dichroism.

研究分野：物性物理
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１．研究開始当初の背景 

単層カーボンナノチューブは、グラフェン
を筒にした構造を持ち（図 1）、通信波長帯で
フォトルミネッセンスや電界発光を示すた
め、ナノスケールにおけるオプトエレクトロ
ニクスやフォトニクスへの応用を念頭に光
物性の研究が盛んに進められている。カーボ
ンナノチューブには右巻き・左巻きという鏡
像異性体が存在し（図 2）、これらはお互いに
反転対象の関係にあるため、直径、密度、単
位格子中の原子数、バンドギャップエネルギ
ーなどほとんどの物性が同一であるが、光物
性においては旋光性や円二色性が出ること
が理論的に指摘されている。 

２．研究の目的 

このような光学活性は、フォトニクス応用
において偏光モード変換などに用いられる
ため重要であり、また、円二色性はスピンや
磁化の検出によく利用されており磁性との
関連も深い。そこで、本研究では単一カーボ
ンナノチューブにおける円二色性の波長依
存性、角度依存性、カイラル角依存性などを
詳細に調査し、その起源を明らかにすること
を目的として研究に取り組んだ。 

 

３．研究の方法 

単一のカーボンナノチューブにおける円
二色性測定を厳密かつ詳細に行った。励起分
光や偏光分光を駆使してナノチューブのカ
イラル指数および配向方向を厳密に評価し
た上で、波長依存性・角度依存性・カイラル
角依存性などを詳細に調査した。 

一本のカーボンナノチューブにより吸収
される光の量は極めて少ないので、通常の円
二色性測定とは異なり、本研究ではフォトル
ミネッセンスを用いた検出を利用した。左右
円偏光による励起に対する発光強度の差を
計測することにより、間接的に吸収率の測定

を行った。 
試料には、溝を架橋させることにより空中

に浮いた状態の単層カーボンナノチューブ
を用いた。カーボンナノチューブは、構成原
子がすべて表面にあるという特異な構造の
結果、光物性も表面状態に極めて敏感であり、
基板などに触れていると発光しないためで
ある。また、この方法では、光学測定の直前
段階で合成を行うため、極めて清浄な状態の
カーボンナノチューブにおける特性を測定
できるというメリットもある。 
試料作製では、まず Si 基板に電子線描画

とドライエッチングにより溝を加工し、再度
電子線描画により触媒の位置をパターニン
グした。スピンコートとリフトオフにより触
媒を配置し、化学気相成長法により合成した。
酢酸 Co を多孔質シリカに担持したものを触
媒とし、炭素源としてエタノールを用いるこ
とにより、測定系に対応した直径の単層カー
ボンナノチューブを得た。 
フォトルミネッセンスの測定では、励起光

源として波長可変のチタンサファイアレー
ザーを用い、共焦点ピンホールを通して分光
器に結合し、検出には InGaAs ダイオードア
レイを用いた。励起分光により単一のナノチ
ューブであることを確認してカイラル指数
を同定し、直線偏光励起における偏光角度依
存性から軸の配向方向を決定した。 
以上のような評価を経た単一のカーボン

ナノチューブに対して、左右円偏光を照射し、
フォトルミネッセンス強度の差を計測した。
具体的には、1/4 波長板をレーザーの光路に
挿入し、波長板の角度の関数として発光強度
を記録した。 
角度依存性の調査では、同一のナノチュー

ブを追跡して測定できるように試料位置調
整システムを構築した。自動三次元ステージ
と回転ステージを組み合わせ、チップ上のマ
ークを計測して試料表面角度や回転中心座
標を決定し、回転ステージの角度を変更した
際に座標変換によりナノチューブを追跡し
た。 
 

４．研究成果 
単一の架橋カーボンナノチューブに対す

る円二色性測定を行ったところ、左右円偏光
の比で約 2.5 倍という巨大な円二色性が出現
することを発見した。（図 3）。この値は、こ
れまで報告されている多数のナノチューブ
における円二色性と単純に比較すると 1000

倍にもなる。 

波長依存性については広い波長領域にお
いてあまり依存性がないが、吸収偏光度が小
さくなる E12共鳴において円二色性がやや弱
くなることが分かった。また、角度依存性で
は、光軸とカーボンナノチューブの軸が 45

度付近において円二色性が最大となり、平行
または垂直の場合には円二色性が消失する
ことが分かった（図４）。角度によって符号
の反転も生じるが、測定した全てのカーボン

 
図１：単層カーボンナノチューブ 

 

 

 
図２：: 単層カーボンナノチューブの鏡像異

性体。軸方向から見ると右巻き、左巻きがあ

るのがわかる。 



ナノチューブにおいて、カイラル指数にかか
わらずほぼ同じ依存性を示した。 

これらの結果は、当初想定していたナノチ
ューブの構造の反転非対称性に由来する円
二色性では説明できないものであるため、光
の波数ベクトルが反転対称性を破る外因性
キラリティによって円二色性が発生すると
いう機構を提案し、基板表面で生じる偏光変
換により実験結果が説明できることを示し
た（図５）。このモデルでは、入射した円偏
光による基板に垂直な電場成分が誘起した
線電荷が表面に平行な電場成分を誘起し（図
５における緑の矢印）、これが元の円偏光の
面内成分と合成されることにより、ナノチュ
ーブとより垂直あるいはより平行な電場と
なる（図５におけるオレンジ色の矢印）。ナ
ノチューブはその軸と平行な電場成分を持
つ光を強く吸収するため、片方の円偏光を選
択的に吸収するという現象を説明できる。 

以上のように、本研究によって単一カーボ

ンナノチューブにおける巨大な円二色性の
起源を明らかにすることができた。 
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図５：外因性キラリティによる円二色性発現

メカニズムのモデル。 
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図３：単一のカーボンナノチューブの円二色

性。右円偏光(RCP)と左円偏光(LCP)で励起

した際、発光強度が大きく異る。 
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図４：円二色性の角度依存性。上の二つのカ
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