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研究成果の概要（和文）：金属型と半導体型のカーボンナノチューブ(CNT)からなる集積回路は既存技術の限界
を打破する究極のデバイスになると期待されている。本研究では、DNAの持つ自己組織化能を利用したナノ構造
形成と、DNAのCNT認識能を組み合わせ、CNTをnmレベルで配列するための基盤技術開発を目的とした。成果とし
て、CNT認識DNAは鏡像体CNTを区別し、DNAを用いたCNTのナノ配列化には鏡像体をも分離した単一構造の半導体
型CNTを用いる必要があることを明らかにした。また、配線用の金属型CNTの構造分離に関する研究も進め、(10,
4)という金属型CNTの濃縮と、金属型としては初めてとなる鏡像体分離を実現した。

研究成果の概要（英文）：Integrated circuits composed of metallic and semiconducting carbon nanotubes
 (CNTs) are expected to become the ultimate device to break the limitations of existing 
technologies. In this research, we aimed to develop basic technology for aligning CNTs at the nm 
level by combining nanostructure formation utilizing the self-organization of DNA and recognition of
 CNT by specific DNA. As a result, it was revealed that DNA distinguishes between CNT enantiomers 
and it is necessary to use single-structure semiconducting CNTs which also separated the enantiomers
 for nm-alignment of CNTs with DNA. We also conducted the structure separation of metallic CNTs for 
conducting wire and realized enrichment of (10,4) metallic CNTs and enantiomer separation for the 
first time as metallic CNTs.

研究分野：ナノ・マイクロ科学
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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炭素原子の
配列（カイラリティ）によって金属的にも半
導体的にもなり、優れた機械的･電気的特性
（強靱、高電流密度、高移動度、高熱伝導性
など）を持つ。金属型カーボンナノチューブ
を配線に、半導体型カーボンナノチューブを
トランジスタのチャネルに用いたカーボン
ナノチューブ集積回路は、既存技術の限界を
打破する究極のデバイスになると期待され
ている。だが、金属型と半導体型のカーボン
ナノチューブを個別に大量に得られないこ
とや nm スケールで正確にカーボンナノチュ
ーブを配列するといった技術がなく、実現に
は多くの課題が存在していた。提案者はバイ
オテクノロジーの分離法を応用した金属型
と半導体型のカーボンナノチューブの分離
法を開発してきた。分離した金属型カーボン
ナノチューブの薄膜は ITO 透明導電膜に迫
る特性を示し、一方、半導体型カーボンナノ
チューブを用いた薄膜トランジスタは有機
半導体を超える特性を示すが、残念ながらカ
ーボンナノチューブが本来持つべき特性に
は到達していないという状況にあった。その
理由には、カーボンナノチューブの短小化や
欠陥導入、カーボンナノチューブ間の不要な
接触による抵抗の増加など、様々な可能性が
あるが、原因の 1 つにカーボンナノチューブ
が束（バンドル）を成している点が挙げられ
る。バンドルを形成してバルク材料となって
しまったためにナノサイズであればこそ発
現するカーボンナノチューブの優れた特性
が損なわれていると考えられる。実際、１本
の孤立カーボンナノチューブを用いたトラ
ンジスタでは、バンドルカーボンナノチュー
ブ薄膜トランジスタの 1000 倍優れた移動度
を示すという報告がある。一方で、長い 1 本
鎖デオキシリボ核酸（ＤＮＡ）を短い留め具
ＤＮＡで折りたたみ、ナノ構造物を作製する
「ＤＮＡ折り紙」という手法がある。nm オ
ーダーの正確さで任意の形状を自己組織化
により大量に作製できる極めて優れた手法
であるが、大きさは約 100 nm 四方と小さく、
熱に不安定であるという問題点があった。 
 
 
２．研究の目的 
	
 本研究では、究極のデバイスと期待される
カーボンナノチューブ集積回路を実現する
ために必要となる基盤技術を開発する。カー
ボンナノチューブを狙った場所に nm オーダ
ーの正確さで配置するために、ＤＮＡ折り紙
を組み合わせて大面積のＤＮＡ基板を作成
するための要素技術や、ＤＮＡとカーボンナ
ノチューブの相互作用を利用して目的のカ
ーボンナノチューブのみを狙った場所に配
置する技術、目的の特性や構造(金属型/半導
体型や単一構造)を持つカーボンナノチュー
ブを効率的に調製する手法の確立を目的と
する。 

 
 
３．研究の方法 
	
 大面積のＤＮＡ基板を実現するには、既存
のＤＮＡ折り紙を組み合わせて大面積化す
る。その際、ＤＮＡ折り紙に遺伝子工学を適
用し、熱に安定な耐熱性のＤＮＡピースの開
発を目指す。本ＤＮＡピースを用れば、多段
階での組立により大面積なＤＮＡ基板を作
製することができる。当該ＤＮＡ基板上の狙
った場所へカーボンナノチューブを配置す
るためには、特定のカーボンナノチューブを
認識するＤＮＡとカーボンナノチューブの
相互作用に関する情報が必要となる。特に電
気的･物理的性質は同一であるが構造が鏡像
関係にあるカーボンナノチューブのエナン
チオマーが得られるようになったため、まず、
各エナンチオマーとＤＮＡの相互作用につ
いて分光学的手法を用いて調査する。さらに、
単一構造の金属型･半導体型カーボンナノチ
ューブを効率的に分離する手法を開発する。
具体的には、ゲルを用いたカラム分離法の高
度化を行う。	
 
	
 
	
 
４．研究成果	
 
	
 平成２６年度は、カーボンナノチューブを
ナノメートルオーダーの精度で配置するた
めの基盤技術開発に向けた検討と孤立カー
ボンナノチューブの調製方法の検討をおこ
なった。当初、ＤＮＡの自己組織化能に遺伝
子工学的手法を応用することにより、高温に
加熱しても安定な耐熱性をＤＮＡに付与し
多段階のＤＮＡ自己組織化反応を可能とす
る手法の開発を目指していたが、本手法に問
題点が判明したため、代わりとなる手法を探
索した。その結果、耐熱性を付与しなくても
既存の手法を適用することで多段階のＤＮ
Ａの自己組織化反応が可能となることが分
かった。一方、孤立分散カーボンナノチュー
ブの調製についての検討もおこなった。分離
調製した半導体型カーボンナノチューブは
分散安定性があまり高くなく、凝集体を形成
し、孤立状態を安定に維持できないことが明
らかとなった。そこで、凝集したカーボンナ
ノチューブを再分散して、孤立分散液として
得る条件の検討をおこなった。評価法は再分
散をおこなった半導体型カーボンナノチュ
ーブの分散液を用いて金属型･半導体型分離
をおこない、分離の改善度を指標とする間接
的な方法と、再分散液を基板に滴下した後の
原子間力顕微鏡像による観察という直接的
な方法という異なる手法でおこなった。再分
散の際の溶液組成や超音波処理の強度や処
理時間、分散剤となる界面活性剤の種類や濃
度を検討し、適当な条件での超音波処理がも
っとも効果的であることが判明した。	
 
	
 
	
 平成２７年度は、カーボンナノチューブと
ＤＮＡの相互作用を利用した配列化を行う



上で重要となる、カーボンナノチューブのエ
ナンチオマー（右巻きと左巻き）のＤＮＡに
対する相互作用を解析する実験を中心に研
究を進めた。相互作用の解析は、ＤＮＡで被
覆されたカーボンナノチューブに光学活性
を持たない界面活性剤を加えた際に生じる
分散剤の置換反応を、光吸収スペクトルのピ
ーク強度変化から見積もることにより行っ
た。良好な実験条件を導くのに時間を要した
が、最終的に、右巻きと左巻きの異なる構造
をもつカーボンナノチューブと特定の配列
をもつ一本鎖ＤＮＡの相互作用が異なるこ
とを見いだした。しかしながら今回得られた
データは定性的な物であるので、次年度にお
いてデータ量を増やし、より信頼のおける定
量的な結果を得るべく詳細な解析を行う予
定である。	
 
	
 また、電極とトランジスタのチャネル部を、
孤立状態の単一構造のカーボンナノチュー
ブを用いて作成する全カーボンナノチュー
ブデバイスを実現するために重要な、金属型
カーボンナノチューブの構造分離に関する
研究も進め、(10,4)というカイラリティをも
つ金属型カーボンナノチューブを高度に濃
縮することに成功した。円二色性スペクトル
測定により、金属型カーボンナノチューブと
しては初めてとなるエナンチオマーの分離
を確認した。本成果は、米国化学会の
Analytical	
 Chemistry誌(IF=5.636)に掲載さ
れた。	
 
	
 
	
 平成２８年度は、所属機関の方針により研
究代表者が急遽、所外に併任出向することと
なった。そのため、研究代表者の担当する、
カーボンナノチューブのエナンチオマー（右
巻きと左巻き）に対するＤＮＡの相互作用を
解析する実験をほとんど進めることができ
なかった。最終的に、補助事業期間延長の申
請を行い、平成２９年度まで事業期間を期間
延長することとなった。一方、共同研究者の
進めるエナンチオマーも分離した単一構造
カーボンナノチューブの大量調製について
は、当初の計画通りクロマトグラフィー装置
を用いて大量に分取できる条件が得られた。	
 
	
 
	
 平成２９年度は、前年度途中から研究代表
者が急遽、所外に出向することとなったため
遅れが出ていたカーボンナノチューブのエ
ナンチオマーに対するＤＮＡの相互作用を
調査する研究を中心に進めた。はじめに、右
巻きと左巻きのカーボンナノチューブに対
するＤＮＡの相互作用について以前に行っ
た方法で再現性が得られるかどうかを確認
した。ＤＮＡには(6,5)カーボンナノチュー
ブに選択的に相互作用することが知られて
いるオリゴＤＮＡ	
 (TAT)4（TAT 配列の 4回繰
り返し配列をもつ 12mer のオリゴ DNA）を用
いた。右巻きもしくは左巻き(6,5)カーボン
ナノチューブを当該ＤＮＡで分散したもの
に、光学活性を持たない界面活性剤（ドデシ

ルベンゼンスルホン酸ナトリウム[SDBS]）を
添加して光学スペクトルの変化を観測する。
このＤＮＡから SDBS への置換されやすさを
指標にＤＮＡとカーボンナノチューブの相
互作用が評価できる。結果として再現性を得
ることが出来た。次いで、20℃から 50℃まで
10℃刻みで温度を変更して同様の実験を行
った結果を（図１）に示す。	
 
	
 
	
 

	
 
図１	
 ＤＮＡで分散した+/−(6,5)カーボン
ナノチューブの S11 吸光度変化のグラフ。0
分で SDBS を添加した際の経時変化。暖色系
の線：+(6,5)、寒色系の線：−(6,5)。20℃、
30℃、40℃、50℃の結果を示している。	
 
	
 
	
 
	
 図１の実験結果から、以下の二点が明らか
となった。（１）いずれの温度においても右
巻き(6,5)カーボンナノチューブが左巻きの
ものより置換が遅い、つまり、ＤＮＡとの相
互作用が強いということ、（２）右巻きと左
巻きの(6,5)の両方で温度が高くなるにつれ
て置換が早く進む、つまり温度の上昇に伴い
DNA とカーボンナノチューブの相互作用が弱
まるということ、が明らかになった。以上よ
り(TAT)4 配列を持つオリゴＤＮＡは、右巻き
の(6,5)カーボンナノチューブに対して高い
親和性を持つことが明らかとなった。このこ
とは、ＤＮＡ折り紙を用いたカーボンナノチ
ューブのナノ配列制御を効果的に行うには
エナンチオマーをも分離したカーボンナノ
チューブを用いる必要があることと、配列に
よってどちらのエナンチオマーを使用する
かを検討する必要性を示しており、今後の研
究を進める上で重要な知見を得ることが出
来た。	
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