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研究成果の概要（和文）：本研究では、人工輸送チャネル膜において、外部環境（温度と圧力勾配）をトリガー
とする新規なゲート機能の創出を目指し、垂直配向カーボンナノチューブ（CNT）アレイ/高分子複合膜を用い
て、種々の温度・圧力勾配条件下で水および溶質の透過実験を行った。透水実験の結果から、温度と圧力勾配の
条件設定によって透水流束のON/OFFが可能であること、そして温度および圧力勾配条件はスリップフローの発生
の程度に影響を与えることを明らかにし、ナノチャネルにおける透水流束制御の可能性を示した。溶質分子の透
過実験では排除率の温度依存性はみられなかった。

研究成果の概要（英文）：In order to create novel gate function in artificial transmembrane channels,
 we investigated the permeation behaviors of water and solute molecules through vertically-aligned 
carbon nanotube (CNT) array/polymer composite membranes under various temperature and pressure 
gradient conditions. The water permeation experiments showed that the permeation flux can be 
controlled on and off by tuning the temperature and pressure gradient conditions, and that the 
temperature and pressure gradient conditions influence the occurrence of slip flow through the CNT 
channels, indicating the possibility of controlling the permeation flux in nanochannels. On the 
other hand, the permeation experiments for solute molecules showed no temperature dependence of 
solute rejection.

研究分野：ナノ材料
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
人工輸送チャネルにおけるゲート機能の構築については、超分子を利用したチャネルに関する研究例はあるもの
の、CNTなどのナノ材料を利用したチャネルに関してはほとんど報告されていない。本研究では、CNTチャネル膜
において、温度と圧力勾配の設定によって流束のON/OFFを含む、透水流束の制御が可能であることを明らかに
し、外部環境をトリガーとするゲート機能創出の可能性を示した。将来的に外部刺激応答性を持つ人工チャネル
膜は、分離膜やセンシング分野での応用が期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

分離膜の高機能化を目指した“究極の”設計指針は，生体における細胞膜の模倣である。細胞

膜におけるイオンチャネルやウォーターチャネル（アクアポリン）のように完全な分子選択性を

もつ輸送チャネルを人工的に構築し、さらに膜を貫通させ、輸送チャネルを膜マトリクス内に多

数配置することによって、完全な分子選択性と飛躍的に大きな透過性を同時に実現することが

可能になる。円筒状のナノカーボンであるカーボンナノチューブ（CNT）を高速輸送チャネルと

する膜もその一つであり、近年高機能分離膜への応用が期待されている（図 1）。一方で細胞膜

のイオンチャネルにはゲートと呼ばれる扉がついてものが多く、膜電位の変化や神経伝達物質の結合

などの刺激によって、ゲートが開閉し、流束を制御していることが知られている。人工輸送チャネルにお

けるゲート機能の構築については、超分子を利用したチャネルに関する研究例はあるものの、CNT など

のナノ材料を利用したチャネルに関してはほとんど報告されていない。 

 

 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、代表者らが発見した CNTを水輸送チャネルとする膜に見られる温度に依存

した透水流束の大きな変化を利用し[1]、外部環境（温度・圧力勾配）をトリガーとした、新規な

ゲート機能の創出に挑戦し、外部刺激応答性を持つ人工チャネル膜の実現を目指すことである。

本研究では、人工輸送チャネル膜において、外部環境（温度と圧力勾配）をトリガーとする新規

なゲート機能の創出を目指す。垂直配向カーボンナノチューブ（CNT）アレイ/高分子複合膜を

用いて、種々の温度・圧力勾配条件下で水および溶質の透過実験を行い、（1）温度や圧力勾配の

ような外部環境の変化を利用した透水流束の制御が可能か？（2）チャネル内径よりも狭いサブ

ナノスケールにおける分子選択が可能か？という問いについて検証を行い、新規なゲート機能

の創出に挑戦する。 

 

３．研究の方法 

申請者らが確立した全気相プロセスに基づく製膜法[1]を用いて、垂直配向 CNT アレイ/高分

子複合膜を作製し透水実験を行った。図 2に製膜スキームを示す。垂直配向 CNTの作製には化

学気相成長、CNT間隙への高分子（poly(p-xylylene), Parylene®）の充填には気相重合、表面処理

には酸素プラズマ処理をそれぞれ使用し、水輸送チャネルとなる CNTの平均層数 3.2、チャネル

平均内径 3.9 nm、厚さ 30 μmの膜を作製した。作製した複合膜について、温度制御が可能な全

量ろ過式の加圧透水セルを用いて、圧力勾配 0.1～0.5 MPa、測定温度 15～45 ℃の条件下で透水

実験を行った。 

図 1. 高機能 CNTチャネル膜 



 
 

４．研究成果 

作製した CNTアレイ/高分子複合膜は圧力勾配と温度に依存する透水挙動を示した。図 3に異

なる圧力勾配条件下での複合膜の透水流束 J のアレニウスプロットを示す。印加圧力 0.1 

MPaでは、28℃以下の温度域では透水は起こらず、35 ˚C付近で活性化エネルギーが 211 kJ 

mol-1から 78 kJ mol-1に大きく変化した。印加圧力 0.2 MPaでは、17℃以下の温度域では透

水は起こらず、17℃より高い温度域で透水の活性化エネルギーは一定（114 kJ mol-1）であっ

た。より高い印加圧力の 0.5 MPa でも測定温度域で透水の活性化エネルギーは一定（28 kJ 

mol-1）であった。 

 

 
 

CNT内でのスリップフローの発生による水輸送促進効果を評価するために、Enhancement 

factor（EF）を求めた。EF は透水実験から得られる流量 Qexp [m-3 s-1]と作製した膜について

スリップフローを考慮しない古典的な流れの式である Hagen-Poiseuille式から予測される流

量 QHP [m-3 s-1]との比である（EF = Qexp / QHP）。Hagen-Poiseuille式は QHP = Pa4 / 8Lであ

らわされる。ここで、P [Pa]は圧力差（＝印加圧力）、a [m]はチャネル（CNT）の半径、[Pa・

s]は水の粘性係数、L [m]はチャネル長（＝膜厚）である。 

結果を表 1にまとめる。EEの値は、印加圧力と測定温度によって 20～300の範囲で変化し

ており、1 を大きく上回る値を示した。この結果から、作製した膜中の CNT チャネルの透水挙

動においてスリップフローが発生することが明らかになった。 

図 2. 垂直配向 CNTアレイ/高分子複合膜の製膜 

図 3. 異なる圧力勾配条件下における垂直配向 CNTアレイ/高分子複合膜の 
透水流束 Jの温度依存性（アレニウスプロット） 



表 1 印加圧力と測定温度がスリップフローの発生に与える影響 

印加圧力 [MPa] 測定温度 [˚C] EF（= Qexp / QHP） 

0.1 

0.1 

33 23 

45 100 

0.2 

0.2 

33 72 

45 298 

0.5 

0.5 

33 88 

45 140 

 

さらに、サイズの異なる溶質分子として無機塩である塩化カリウムとイオン性有機分子であ

るメチルオレンジを使用し、低圧印加条件で透水流束に大きな変化が確認された温度（36℃付近）

より高温域（45℃）と低温域（30～34℃）で透過実験を行った。作製した膜のイオン伝導度の温

度依存性はバルク電解質伝導度の温度依存性から説明できるものであった。またメチルオレン

ジの透過実験からは温度によらずほぼ一定の溶質排除率が得られた。これらの結果から、本研究

で検討した溶質分子の選択性について、明確な温度依存性はみられなかった。 
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