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１．研究計画の概要 
カイラリティを制御した単層カーボンナ

ノチューブの合成技術の開発と密度勾配超

遠心法や高分子などを用いたカイラリティ

分離技術の開発を目指す．合成・分離技術の

開発に先立って，単層カーボンナノチューブ

のカイラリティ分布計測手法としての近赤

外フォトルミネッセンス分光法と励起光波

長可変ラマン散乱分光法を確立する．その後，

触媒CVD合成において，デップコート法によ

ってシリコンや石英基板に比較的サイズの

そろった金属触媒微粒子を生成する方法，ゼ

オライトやメゾポーラスシリカなどの単結

晶膜をテンプレートとする方法，ナノ粒子の

自発的核形成過程を制御したスパッタ法な

どと組み合わせることによって，触媒金属と

CVD 反応とを総合的に制御することでカイ

ラリティ分布制御に結びつける．これらの結

果得られるサンプルとカイラリティ同定技

術を用いて，領域内の様々なデバイス開発に

繋げる．  
 
２．研究の進捗状況 
合成時における単層カーボンナノチュー
ブのカイラリティ制御のためには，成長の核
となるナノサイズの触媒微粒子の構造制御，
および合成条件の詳細な制御が必要になる．
触媒の種類や，触媒への酸化・還元処理など
の単層カーボンナノチューブ構造への影響
を詳細に分析，検討を行い，非常に直径の細
いもの合成や直径分布の制御に成功した． 
エタノールを用いた単層カーボンナノチ
ューブ合成途中に微量のアセチレンを添加

することで，SWNTの成長速度が著しく増加す
ることが明らかとなった．アセチレンはエタ
ノールを熱分解した際に得られる分解生成
物の1つであり，単層カーボンナノチューブ
の成長とCVD合成中に得られるエタノールの
分解物との関係を明らかにすることができ
た． 
さらに基板上に濡れ性の異なる領域をパ

ターンニングしたシリコン基板に対し，触媒
をデップコート法にて担持することで，濡れ
性の高い領域にだけ単層カーボンナノチュ
ーブを合成することに成功した．濡れ性の制
御は自己組織化膜（SAM）などを用いた．SAM
膜に対し UV 光照射や電子線照射によるパタ
ーニングを施すことで，単層カーボンナノチ
ューブのパターニング合成を実現した．電子
線照射の場合，50 nm 以下での平面分解能で
の単層カーボンナノチューブパターニング
を実現することができた． 
単結晶水晶基板の表面構造を利用した単

層カーボンナノチューブの基板上水平配向
成長について分析・検討を行った．特定の結
晶面を用いることや，基板に対する事前の化
学処理・アニーリング処理が，単層カーボン
ナノチューブの水平配向成長に大きく影響
を与えることが明らかとなった．さらに水晶
基板におけるR-cut基板が，非常に高い配向
性を与えることを見出し，単層カーボンナノ
チューブの基板上での水平配向成長のメカ
ニズムを検討した． 
また，予め直径分布やカイラリティ分布を

できるだけ狭くし合成したサンプルを，更に
分離・精製する技術の開発を進めた．密度勾
配遠心分離法において，異なる特性の界面活
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性剤を組み合わせることで，単層カーボンナ
ノチューブ直径の詳細な分離や，半導体性と
金属性の2つの異なる電気伝導特性に基づく
分離を実現した． 
一方，コンビナトリアル触媒探索技術を用
いた触媒条件と反応条件の同時最適化によ
り，アルコールを原料に単層カーボンナノチ
ューブのミリメータ長尺成長を実現した．但
し、直径も同時に増大してしまうため、カイ
ラリティ制御には課題が残る．更に，微細ゲ
ート電極をコンビナトリアル手法でのマス
クと見立て，触媒のミクロな勾配を作製，ゲ
ート直下に選択的に単層カーボンナノチュ
ーブを起毛させることで，駆動電圧 25 V で
10 mA/cm2という低電圧・高電流なフィールド
エミッタを実現した． 
 
３．現在までの達成度 
①当初の計画以上に進展している。 
(理由) 
単層CNT合成効率を作用する微量のアセチレ
ンの効果などを明らかにするとともに，基板
上SAM膜の制御によって，パターン合成など
の技術を実現した．また，水晶のR面での水
平配向のメカニズムを明らかとした．さらに，
DGU 法によってカイラリティと金属半導体分
離を行うと共にカイラリティ分布決定に必
要な分光学的知見を得た． 
 
４．今後の研究の推進方策 
様々な実験条件でのアルコール触媒CVD法

やバッキーフェロセンなどの前駆体分子を

用いたCVD法などによる単層カーボンナノチ

ューブ合成を進め，触媒金属微粒子の制御に

よってカイラリティ分布の揃ったナノチュ

ーブ合成を目指す．一方，チタンサファイヤ

レーザーを励起光源とした，蛍光とラマンの

同時測定によるカイラリティ分布測定技術

を確立する．触媒金属を一定の条件で準備す

ることとCVDの反応温度をできるだけ低く抑

えることがキーとなると考えられ，メゾポー

ラスシリカやゼオライトの単結晶膜の表面

に金属触媒を担持するのみでなく，これらの

薄膜と基板との間に金属触媒を保持するな

どの方法も試みる．また，金属触媒のスパッ

タ量を基板上で傾斜的に制御するコンビナ

トリアル手法を改良して，触媒金属の制御を

目指す．同時に，デバイス応用を目指してシ

リコン基板上の特定の位置にのみ金属触媒

を配置したパターン合成技術をさらに発展

させ，レーザー加熱のCVDなども試みて，任

意の位置でのナノチューブ合成技術を確立

する．この場合には，基板上に合成したナノ

チューブのカイラリティを直接測定するこ

とが必要となり，顕微鏡を用いてチタンサフ

ァイヤレーザーを励起光源とした顕微フォ

トルミネッセンス分光と顕微ラマン分光を

さらに発展させて，単一のナノチューブから

の測定とカイラリティの同定を試みる．さら

に，触媒金属が一定条件で制御できた段階で，

高真空のCVD装置による理想的なCVD反応も

試みる．一方，密度勾配超遠心法や高分子に

よる分離のメカニズム解明と単一カイラリ

ティ分離を様々なカイラリティについて実

現する．  
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