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研究成果の概要（和文）：プラズマ生成・制御技術により構造制御成長及び機能化された単層カーボンナノチュ
ーブ(SWNT)が赤外波長領域で効率的に光電変換することを明らかにしてきた。次に、この新概念太陽電池をラッ
ト腹部生体内に埋め込み発電特性を測定した結果、生体内光応答に適した近赤外領域の波長1100 nm近傍におい
て発電効率が最大となることが初めて実証された。さらに、生体外からの大気圧プラズマ照射実験を行った結
果、埋め込み手術に伴う創傷部位の治癒促進効果が見出され、かつ皮膚組織の規則化による光透過の増進機構が
解明された。以上の成果により、新規生体内ナノカーボン発電法の開発への道が拓かれた。

研究成果の概要（英文）：Structure-controlled single-walled carbon nanotubes (SWNT) grown and 
functionalized by plasma production and control techniques have been clarified to efficiently yield 
photoelectric conversion in the infrared region. According to measured electric-power-generation 
characteristics of the new-concept solar cells implanted in the rat abdomen, it is demonstrated for 
the first time that the power generation efficiency reaches a maximum around light wavelength 1100 
nm in the near-infrared region, which is better suited for optical response within a living 
organism. In experiments of irradiating  atmospheric-pressure plasmas to the cutaneous surface, 
healing of the region of wound from implantation is found to be accelerated and a mechanism of 
optical-penetration enhancement is figured out in terms of regularization of dermal tissues. The 
achievement outlined above offers an avenue for developing a novel method of electric power 
generation within a living organism using nanocarbons.     

研究分野：プラズマ応用
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１．研究開始当初の背景 
 現代国際社会は地球温暖化と超高齢化を
抱え、グリーンイノベーションとライフイノ
ベーションを創出する未来科学技術を希求
していた。そこで、申請者等はプラズマ科学
技術を基盤に、前者に関して新概念カーボン
ナノチューブ太陽電池の開発、後者に関して
ナノバイオメディシン学理を追究してきた。  
以上の研究展開に基づいて、上記二つの研究
が交差し、グリーン・ライフが共存する未来
医療対応体内自立電力創出の新領域研究と
して、プラズマ応用学とナノカーボン科学の
融合による“革新的生体内発電素子創成”を
目指した。 
 
２．研究の目的 
 先進的プラズマ生成・制御法による単層カ
ーボンナノチューブ(SWNT)とグラフェンの
成長・合成、原子・分子内包 SWNT等を用い
る新概念太陽電池作製、プラズマ刺激生体内
光透過増強法の開発の三つの研究を統合し
て、ラット腹部等の生体に埋め込まれた
SWNT 太陽電池が赤外光波長領域で高効率
に光電変換することを実証する。この結果を
基に、グラフェン電極を用いるオールカーボ
ンやニ次元層状物質とのハイブリッドによ
る革新的フレシキブル生体内発電素子創成
に向けての「新規生体内ナノカーボン発電
法」を開発することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 始めに拡散プラズマ CVD 装置を用いて
SWNT の構造制御成長とグラフェンの合成、
イオン性プラズマを用いて原子や分子の部
分内包(@)SWNT の創製を実現した後に、生
体外で新概念の SWNT 太陽電池の光電変換
最適条件を策定する。続いて、新概念太陽電
池の生体内埋め込みを行い光波長‒発電効率
の関係を測定し、赤外波長領域での生体内発
電を実証する。また、生体内への光透過度の
増大等目的に、ラット皮膚への大気圧プラズ
マ照射を行い、その効果を解明する。さらに、
グラフェン電極を搭載し革新的オールカー
ボン生体内発電素子創成の基盤を確立する。 
 
４．研究成果 
(1) ナノカーボンのプラズマ CVD 合成・機
能化と新概念太陽電池の作製： 低電子温度
の拡散プラズマ CVD による生体内発電素子
対応のナノカーボン合成実験を行い、 カイ
ラリティ分布が極端に狭い半導体優先の単
層カーボンナノチューブ(SWNT)を成長させ
ること、及び H2/CH4混合ガス比の調整により、
形状と位置の制御を目指した高品質グラフ
ェンの合成を実現した。 次に、イオン性プ
ラズマ中基板バイアス法より創製された C60

内包(@)SWNTの電気特性を電界効果トラン
ジスタ(FET)配位で測定した結果、強固な p
型半導体であることが判明した。そこで、こ
の p型"C60@SWNT"薄膜と n型半導体Siによ

る pn 接合太陽電池を作成し、可視から赤外
光領域の光源を用いて発電効率(η)の入射光
波長(λin)依存性を詳細に調べた。その結果、
λin > 1000 nmの生体透過性の赤外光領域でも
高い η が維持され、バンドギャップが狭い
SWNT が生体内発電に有効であることが実
証された（図 1）。 
 

 
 
図 1: p-SWNT 薄膜/n-Si の pn 接合太陽電池
とその 1550 nm 光入射に伴う発電特性
（C60@SWNT薄膜）。 
 
 
  一方、空の SWNT内部に半分だけ電子ド
ナーのアルカリ金属(A)を内包した"A 部分
@SWNT"を創製した。この pn 接合内蔵
SWNT１本に対して赤外光入射実験(λin 

≧1500 nm)を行った結果、高い η(〜10 %)
が確認された。この新概念太陽電池の出力電
力の増大を目指して Cs 部分@SWNT 薄膜を
形成し光入射を行った結果、pn 接合内蔵
SWNT 薄膜において初めて明確な太陽光発
電特性の観測に成功した（図 2）。さらに、上
述の p-SWNT/n-Si及び Cs、DNA等の部分内
包 SWNT 薄膜の FET 配位における太陽電池
出力特性の測定を徹底し、光電変換最適条件
の探究を行った。前者においては、出力の入
射光エネルギー（波長）依存性を詳細に測定
することにより、SWNTのバンドギャップの
2 倍以上の入射エネルギーで発電効率が急激
に上昇し最大値に達することを確認できた。
後者に関する Cs部分内包 SWNT薄膜 FETは
大気暴露、純粋浸漬（図 2）、高温アニールに
対して最も安定に動作することが判明した。
また、高出力電流対応の pn 接合を形成する
場合には、Csイオンの最適エネルギーと照射
時間は 20-60 eVと 20 分であることを明らか
にした。 
 

 

 
図 2: Cs 部分@SWNT を用いた pn 接合内蔵
SWNT 薄膜太陽電池とその純水浸漬下での
安定動作（整流特性）及び光入射に伴う発電
特性（Isc: 短絡電流、Voc: 開放電圧）。 
 



(2) 太陽電池の生体埋め込みと電気特性の
測定： 最初に、生体の光透過特性と生体内
における太陽電池の発電性能評価に向けた
準備研究として、市販の Si太陽電池について
蛍光灯と赤外波長領域分光光源を用いて、そ
の生体外における発電特性を計測した。次に、
生体内発電効率の測定のために、先ず麻酔下
のラットの皮下に Si 球状太陽電池を埋め込
み、500-1900 nm の光を体外から入射した。
ここで、抵抗負荷時の電圧-電流特性を測定
し最大発電電力を求めて、波長と発電電力の
関係を明らかにした。その結果、皮下におい
ては λin = 600 nm以下及び 1000 nm以上で発
電量が低下する傾向が観測された。短波長側
の低下は生体の吸光特性、長波長側の低下は
使用した Si 太陽電池の分光発電特性と一致
した結果であり、生体埋め込みに適した太陽
電池は赤より長い波長における特性が重要
であることが示唆された。 
 

  
 
図 3: ラットへの埋め込み用発電デバイスの
作製(a)と埋め込みプロセス(b)。 
 
 続いて、新概念太陽電池を用いる生体内発
電デバイスの作製のために、先ずラットへの
埋め込みが可能かつ製作が容易な20 mm x 20 
mm サイズの n-Si 基板上に、一部に酸化膜
(SiO2)形成と電極(Au)の蒸着を行った。この
上に p 型半導体 SWNT を滴下塗布し、塗布
面積と塗布量の関係及び誘電泳動法による
SWNT 配向等の作製条件について検討しデ
バイスを完成させた（図 3(a)）。その基本特
性として電圧-電流特性を計測した結果、全
てのデバイスが光入射時のみに開放電圧を
発生し発電特性が確認された。次に、デバイ 
スに体内埋め込み可能とするためのモール
ドを施した後、それをラット体内に埋め込み
（図 3(b)、体外から入射する光（1.85 μW） 
 

 
 
図 4: ラットへの埋め込み後の光入射に伴う
発電特性の測定。 

の波長を変化させた際の発電特性を測定し
pW台の発電電力を観測した（図 4)。その結
果、上述のこれまでの太陽電池とは異なり、
生体埋め込みに適した発電特性（光波長-開
放電圧）を持つことが初めて実証された（図
5）。すなわち、全てのデバイスにおいて開放
電圧のピークが、水の吸収による光の減衰と
いう負の効果を齎すより長波長領域にでは
なく、生体の光透過性に優れた近赤外領域の
波長の 1100 nm 近傍にあることが明らかに
なった。 
 

 
図 5: ラットへのデバイス埋め込み前後にお
ける開放電圧の入射光波長依存性(a)と埋め
込み後の特性の縦軸拡大図(b)。 
 
 しかし、埋め込み後、日数を経ると発電電
力が減少する現象が見出された。これは体内
組織の変化に起因していると考えており、実
際にラットの皮下組織とデバイスの間には
コラーゲン繊維性結合組織膜が形成されて、
体液が溜まっているのが確認された。さらに、
炎症反応の有無を確認するために血液中白
血球値の測定を行った結果、炎症反応の初期
段階であることが判明した。 
 
(3) プラズマ刺激生体内光透過増強効果の
解明： 生体への大気圧プラズマ照射は、光
透過度増進と埋め込み部位の創傷治療等の
複数の効果を期待できるが、上述の生体内組
織変化が判明したので後者に関する直接的
な実験を優先した。プラズマの発生条件は、
同軸構造電極への印加電圧：8 kVpp、周波
数：3 kHz（矩形波)、ヘリウム(He)ガス流量：
1 L/min、照射距離：5 mm、照射時間：90 s
である（図 6(a)）。最初にラットの背面に人
為的に熱傷部位を形成し、それに対して 1日
1 回プラズマ照射を 30 日間に亘って行った。



観察開始 21 日経過後には、プラズマ照射を
行った創傷部は瘡蓋も殆どが剥離し、その下
に新たな表皮が再生し熱湯治癒促進が観察
された（図 6(b)）。この結果より、プラズマ 
源から輸送されたイオン種、ラジカル種、及 
 
 

 
 

図 6: プラズマ照射実験概要図(a)と火傷観
察結果(b)。 
 
び大気由来の副生成物による電気化学的刺
激を含む組織表面反応が、成長因子を活性化
して血管新生を促進し、熱傷の治癒を促進さ
せているものと考えている。 
 そこで、この埋め込み手術に伴うラット皮
膚創傷へのプラズマ照射による組織再生に
関して詳細な実験を行った。予めラット皮膚
にデバイスの埋め込みを想定した創傷を形
成させてラット皮膚の病理的評価を行った
結果、プラズマ未照射では皮膚表層の歪みが
目立っているのみならず、毛包（毛を産生す
る哺乳類の皮膚付属器官：皮膚表面から確
認できる部分は一般に毛穴と呼ばれてい
る）間に結合組織の結節状的な増殖が目立ち、
毛包の配列に不整が見られた（図 7(a)）。一
方、プラズマ照射の場合には毛包が規則正し
く配列しており、ケロイドにならないことが
観測された（図 7(b)）。 
 

 
 
図 7: ラット皮膚の病理標本［(a)未照射、(b)
プラズマ照射］。 
 
従って、プラズマ照射により皮膚の組織が
規則的になり、生体外から入射された光の拡
散及び吸収（光学的”曇り”）を最小限に留
めて、光透過性すなわち生体内発電効率を向
上させることが可能であることが判明した。
さらに、創傷部位の治癒も促進させるため、
埋め込み手術に必須の治療の行程を短縮で
きるという利点があることからも、プラズマ
照射は本生体内発電法において有効な手段

であると考えている。 
 
(4) 今後の展望： 革新的オールカーボンフ
レシキブル生体内発電素子創成の基盤確立
に向けて、グラフェンを新概念 SWNT 太陽
電池の発電出力電極として使用するために、
生体適合性（プラスチック等の）絶縁体上へ
のグラフェン直接合成を目指した。急速加熱
拡散プラズマ CVD 法により、 先ずは SiO2

基板上に高品質の単層グラフェンを合成す
ることができた。 
 

  
図 8: 単層カーボンナノチューブ、各種遷移
金属ダイカルコゲナイド（単層）、BP（黒リ
ン/2 層）のエネルギー準位の理論値。但し、
BP のみは計算精度が他より低い方法で求め
られている。 
 
また、ごく近年のニ次元層状物質・材料開
発研究の急速展開を背景に、革新的フレシキ
ブル生体内発電素子の構成として、SWNT薄
膜と n-Si 代替としての遷移金属ダイカルコ
ゲナイドの組み合わせを文献参照して追究
した（例：F. A. Rasmussen and K. S. Thygesen, 
J. Phys. Chem. C, Vol. 119, No. 23, pp. 
13169-13183, 2015）。その結果、第一原理 GW 
(Green function-Vertex approximation) 計算法
に依ると、バンドオフセットの観点から
SWNT (バンドギャップ EG=0.70 ev) / 層状
化合物 CrTe2 (EG = 0.77 eV) が適しており、
開放電圧 VOC = 0.3−0.6 Vが期待できること
が分かった（図 8）。一方、SWNT / 2層 BP(黒
リン: EG = 0.97 eV)の組み合わせにおいては、
VOC = 0.65 Vとなり最適であるが、BPの電
子構造計算が GW 近似法を用いない結果で
あるので、今後検討の余地が残っている。 
 以上の３年間の研究成果に基づくと、実験
過程と条件の最適化を図ることによるプラ
ズマ機能化 SWNT とグラフェンを用いるオ
ールナノカーボン生体内発電素子の発電効
率の上昇、及びナノカーボンとニ次元層状物
質のハイブリッドによる高効率フレシキブ
ル生体内発電素子の開発が今後の展開とな
る。 
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