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研究成果の概要（和文）：  本研究では、金属性単層カーボンナノチューブ（SWCNT）フォレストを用いてカー
ボンナノチューブシートフレキシブル透明導電膜の創製を目的とした。具体的には、使用するCVD法の触媒やキ
ャリアガス、合成温度、ガス流量等の最適化を行い、純度の高い高密度の金属性SWCNTフォレストを作製した。
また、CNT間の空間空隙の設計・制御の手法を確立することにより、金属性SWCNTからなる単層カーボンナノチュ
ーブシートの創製を実現した。さらに、双層直交構造のカーボンナノチューブシートを最適化することにより、
現在のITO膜に取って代わる安価かつ大量生産可能なフレキシブル透明導電膜を世界に先駆けて開発した。

研究成果の概要（英文）：  The aim of this research is to create a flexible transparent conductive 
film (TCF) based on the carbon nanotube (CNT) sheet dawn from the metallic single wall CNT (SWCNT) 
forest. The SWCNT forest was synthesized by Chemical Vapor Deposition (CVD) method. By optimizing 
the CVD conditions such as catalyst component, synthesizing temperature and gas flow ratio, a 
metallic SWCNT array with high purity and high nucleation density was realized. After that, by 
designing and controlling the gap between individual CNT in the sheet, the creation of metallic 
SWCNT single sheet was succeeded. Furthermore, by optimizing the design and stacking method of the 
double-layer orthogonal cross structure, a flexible TCF, which is considered to be a good 
replacement of existed indium tin oxide (ITO) film, was developed with low cost and mass production 
in advance of the world.

研究分野：材料力学
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１．研究開始当初の背景 
現在、透明導電膜が必要とされるタッチ

パネル・太陽電池・電子ペーパーなどには、
ITO（酸化インジウムスズ）膜が用いられて
いる。しかし、インジウムはレアメタルで
あり、コストが高く、供給が安定しないと
いう問題がある。またITO 膜は脆弱で、4％
のひずみで破壊し得るという報告もある（L. 
Hu, et. al., Chemical Reviews, 110, 5790-5844, 
2010）。そのような理由からITO 膜に代わ 
る安価で大量生産可能なフレキシブル透明
導電膜の開発が求められており、喫緊に解
決すべき課題である。これまでにもITO 膜
に代わる透明導電膜に関する研究が注目を
集めた経緯があり、その過程で脚光を浴び
たのがカーボンナノチューブ（CNT）であ
る。CNT は電気伝導性・機械的強度に優れ
ており、カイラリティ（グラフェンシート
の巻き方）を制御することで、金属性・半
導体性の性質を自在に変化させることがで
きるというメリットを有する。その中でも、
金 属 性 単 層 カ ー ボ ン ナ ノ チ ュ ー ブ
（SWCNT）の抵抗率は極めて低いことが分
かっている（A. A. Green, et. al., Nano Letters, 
8, 1417, 2008）。加えて、CVD（化学気相蒸
着）法を用いることにより装置のスケール
アップも容易で、安価で大量生産も可能で
ある。 
本研究では、CNT フォレストのチューブ

間の空間空隙を最適化することにより、単
層カーボンナノチューブシートフレキシブ
ル透明導電膜を開発し、上記の問題を解決
する。そして、より導電性及び強度の高い
金属性SWCNT を用いた双層直交カーボン
ナノチューブシートを作製し、フレキシブ
ル透明導電膜の低コストかつ大量生産を実
現する。さらに、純度の高い金属性SWCNT 
の大面積成長を実現し、シートを形成する
ためのチューブ間の空間空隙の設計、制御
方法を確立する。最終的に、双層直交構造
シートの最適化を行い、抵抗率：50 Ω/sq 以
下、透過率：88 ％以上のカーボンナノチュ
ーブシート透明導電膜の創製を実現する。 
 
２．研究の目的 
本研究では、SWCNTフォレストを用いてカ

ーボンナノチューブシートフレキシブル透明
導電膜の創製を目標とした。具体的には、使
用するCVD 法の触媒やキャリアガス、合成温
度、ガス流量等の最適化を行い、純度の高い
高密度の金属性SWCNTフォレストを作製す
る。そして、CNT 間の空間空隙の設計・制御
の手法を確立することにより、金属性SWCNT 
からなる単層カーボンナノチューブシートを
創製する。さらに、双層直交構造のカーボン
ナノチューブシートを最適化することにより、
現在のITO 膜に取って代わる安価かつ大量生
産可能なフレキシブル透明導電膜を世界に先
駆けて開発する。 

 

３．研究の方法 
本研究は、CVD 法による触媒やキャリアガ

ス、合成温度、ガス流量等のパラメータの最
適化を行い、高い純度の金属性SWCNT フォ
レストを作製した。また、CNT 間の空間空隙
の設計・制御の手法を確立することにより、
金属性SWCNT からなる単層カーボンナノチ
ューブシートを実現した。さらに、双層直交
構造のカーボンナノチューブシートを最適化
することにより、ITO 膜を代替する安価かつ
大量生産可能なフレキシブル透明導電膜を開
発した。具体的には、（1）金属性単層カーボ
ンナノチューブの大面積成長、（2）単層カー
ボンナノチューブシートの作製、（3）カーボ
ンナノチューブシート透明導電膜の作製から
なる3項目の研究を推進し、目標を達成した。 
 
４．研究成果 
(1) 金属性単層カーボンナノチューブの大面
積成長 
導電性の高いシートを作るために金属性

SWCNTの作製を行い、触媒となる粒子の径の
制御や用いる炭素源を最適化することにより、
SWCNTのカイラリティと電子構造の制御を
実現した。また、カーボンナノチューブシー
トの作製においてSWCNTの高さは300μm必
要であるため、その長さを有したSWCNTの大
面積成長に必要な加熱時間、温度、触媒の種
類や粒径等パラメータの最適化を行った。一
方、CNT作製において一般的な触媒としてFe
が用いられるが、キャリアガスのエタノール
の熱分解に伴い発生するH2Oによる触媒の酸
化を防ぐために、酸化しにくいCoを触媒とし
て検討した。また、高温時の基盤表面上の触
媒の拡散による触媒微粒子の粗大化を防ぐた
めに、SiO2基盤表面にAl2O3薄膜を予め蒸着し
た。さらに、CNTの純度や、成長速度、高さ
と各パラメータとの相関を明らかにした。最
終的に、垂直配向性や密度の評価を行い、カ
ーボンナノチューブシート作製に向けた垂直
配向度と密度を兼ね備えたCNTフォレストの
作製を実現した（図１）。そして、カーボン
ナノチューブシート作製に向けたCNTフォレ
ストの垂直配向度の向上、高密度化、長さの
制御、大面積の成長を実現した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ 独自に開発した高品質CNTフォレスト

のSEM写真 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２ 作製した単層カーボンナノチュー  
シートのSEM写真 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３ 双層直交構造カーボンナノチュー  
シートのSEM写真 

 
(2) 単層カーボンナノチューブシートの作製 
 上記で作製した金属性SWCNTフォレスト
を用いて、フォレスト端のCNTを引っ張るこ
とにより、引張力に誘引されたファンデルワ
ールス力により隣接するCNTが結合し、CNT
シートの作製に成功した（図２）。また、フ
ァンデルワールス力によるCNTのシート化の
機序を明らかにするための評価モデルを構築
した。さらに、CNTの直径、長さに応じてCNT
間の空間空隙を制御する手法を確立した。空
間空隙の制御を実現するため、触媒金属を塗
布した後の加熱が重要であり、原子間力顕微
鏡を用いて、加熱後の粒子の形状や密度を把
握することにより、それに関係するパラメー
タの最適化を行った。最終的に、CNTフォレ
ストにより作製されたカーボンナノチューブ
シートの高密度化、大面積化を実現した。 
(3) カーボンナノチューブシート透明導電膜
の作製 
高純度なCNTフォレストを用いて作製され

た単層カーボンナノチューブシートの双層直
交構造を実現した（図３）。これによって、
抵抗率、高透過率のカーボンナノチューブシ
ートフレキシブル透明導電膜の作製に成功し
た。また、導電率の向上を図り、抵抗率・透
過率ともにITO膜の値と同程度の透明導電膜

の開発を行った。さらに、カーボンナノチュ
ーブシートのメリットとして、CNTフォレス
トから長いシートの作製が可能であるため、
透明導電膜の大面積化・低コスト化の開発を
行った。 
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