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研究成果の概要（和文）：単一の架橋カーボンナノチューブを組み込んだデバイスを用いて、ゲート誘起キャリ
アを利用した光物性制御と光電変換の手法実証に取り組んだ。分割ゲート式ダイオードにより冷たい励起子の電
界発光が得られることを実証し、架橋型電界効果トランジスターにより励起子－キャリア相互作用に対する分子
遮蔽効果についての知見を得た。空気分子吸着による遮蔽効果を活用して全光メモリの動作を実証したほか、微
小光共振器との光結合制御も実現した。有機分子吸着により、さらに大きな遮蔽効果が得られ、また、キャリア
を誘起してトリオンが生成できることも示した。

研究成果の概要（英文）：Optical and optoelectronic properties of individual carbon nanotubes in 
field effect devices have been investigated. Split-gate diodes have been used to demonstrate cold 
exciton electroluminescence, while molecular screening effects on exciton-carrier interactions have 
been studied using field effect transistor structures. Screening effects from molecules have been 
utilized to demonstrate all-optical memory operation and spectral tuning of optical coupling to 
microcavities. Organic molecule adsorption has been used to achieve larger screening effects and to 
generate trions by inducing carriers.

研究分野：光物性・ナノデバイス物理

キーワード： ナノチューブ･グラフェン　光物性　ナノ構造物性　ナノ物性制御　ナノマイクロ物理

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
加熱の影響が無視できる状況でカーボンナノチューブの電界発光が実現できることを初めて示すことができた。
また、キャリアと吸着分子による複雑な遮蔽効果を紐解き、物性を制御して応用するための基礎的な知見を得る
ことができた。これらの成果は、シリコン基板上の電気駆動のナノスケール光源や高密度で集積可能な光メモリ
など、ナノスケールのフォトニクスへ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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

グラフェンを巻いて筒にした構造を持つ単層カーボンナノチ
ューブ（図１）は、その巻き方により電子構造が大きく変わり、
金属にも半導体にもなりうるという性質を持つ。また、一次元
構造のため遮蔽効果が弱く、クーロン相互作用が電子状態に強
い影響を与えて多体効果に由来する多くの特徴的な光物性を示
す。特に、半導体型ナノチューブではバンドギャップの 4 割に
相当する大きな励起子束縛エネルギーが生じ、室温でも励起子
由来の発光が起きることが知られている。また、直径が数 nm で
ありながら長さが数十m 程度にもなるため、比較的容易に電極
を取り付けてデバイスに加工することができる。図 2 のような
トランジスター構造を利用すれば、電荷密度を広範囲にわたっ
て制御可能であり、一次元系におけるキャリア誘起光物性現象
の研究に適した系であるといえる。 

 

２．研究の目的 

そこで、本研究では、単一の架橋カーボンナノチューブを組
み込んだデバイスにおいて、ゲート誘起キャリアを利用した光
物性制御と光電変換の手法実証に取り組んだ。顕微分光を駆使
してフォトルミネッセンスや光伝導度、電界発光測定を行うこ
とにより、キャリアが引き起こす諸現象とその機構を明らかに
し、低次元材料においてクーロン相互作用がもたらす特異な現
象を応用する素子への第一歩とすることを目指した。 

 

３．研究の方法 

一次元系におけるキャリア誘起光物性現象を調査するため
に、架橋型電界効果トランジスターに加えて分割ゲート式ダイ
オード構造を利用し、通信波長帯顕微分光により評価した。 
架橋型電界効果トランジスターは、酸化膜付きシリコン基板

から作製した。電子線描画とドライエッチングにより溝を加工
し、次に電子線描画によるパターニング、チタンとプラチナの
蒸着、そしてリフトオフにより電極を形成した。最後に電子線
描画により触媒領域をパターニングし、スピンコートとリフト
オフにより触媒を配置して、化学気相成長法により単層カーボ
ンナノチューブを合成した。 
分割ゲート式ダイオード構造は、シリコン・オン・インシュレ

ーター基板に対し、架橋型電界効果トランジスターと同様のプ
ロセスによって作製したが、トップシリコン層を熱酸化するこ
とにより分割ゲートとした。 
 通信波長帯顕微分光は自作の自動装置により測定した。三次
元自動ステージ上に試料を設置してチップ上のカーボンナノチ
ューブのフォトルミネッセンスを検出することで、位置を特定
するほか、自動化した波長可変レーザーにより励起分光スペク
トルを測定することで巻き方(カイラリティ)を同定した。 
 
４．研究成果 
（１）冷たい励起子の電界発光 
単層カーボンナノチューブを電極と接触させ、両端から電気

的に電子と正孔を注入すると、電界発光が観測される。しかし、
ナノチューブには基板に接触していると発光が弱くなるという性質があるため、従来のデバイ
スでは電界発光を検出するために多くの電流を流す必要があり、加熱によりスペクトルが広が
っていることが指摘されていた。そこで、基板に接触していない架橋カーボンナノチューブの電
界発光の測定に取り組んだ[1]。分割ゲート式ダイオード構造(図 3)において、分割ゲートに正
負の電圧を加えて p 領域と n 領域を作ることで pn 接合ダイオードを形成し、電界を加えて発光
スペクトルを計測した。発光強度のゲート電圧およびバイアス電圧依存性についても調査した。
その結果、フォトルミネッセンスと同等の線幅の電界発光スペクトルが得られ、加熱や電界の影
響がほぼ無視できる状況でも電界発光を起こせることが明らかになった。また、ゲート電圧によ
り静電的に形成した pn 接合由来の発光であることが確認できたほか、分割ゲート電圧によるデ
バイスの再構成が可能であることを実証した。シリコン基板上の電気駆動のナノスケール光源
としての応用が期待される。 
 
（２）単一カーボンナノチューブ超小型全光メモリ 
架橋ナノチューブ電界効果トランジスターを用いた光伝導度測定によるキャリア誘起効果の

 
図 1：単層カーボンナノチ

ューブの模式図 

 

 

 
図 2：架橋型電界効果トラ

ンジスターの電子顕微鏡
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図 3：分割ゲート式ダイオ

ード構造の模式図 

 

 
図 4：電界発光スペクトル

（上）とフォトルミネッ

センススペクトル（下） 

 

 



調査に取り組んでいたところ、キャリアによる遮蔽効果に加えて空気中の水分子吸着による遮
蔽効果も同時に生じており、複雑な状況であることが分かってきた。そこで、キャリア誘起効果
を理解するために分子吸着の影響調査に着手したところ、カーボンナノチューブを全光メモリ
として利用できることを見出した[2]。 
全光メモリとは入力、出力、制御の全てにおいて光だけで動作させることのできるメモリのこ

とであり、従来電気で行われていた信号処理を光で置き換えた光情報処理などへの応用が期待
されている。全光メモリは材料の非線形光学効果を用いて実現されるが、ここでは表面に吸着し
た分子に由来した効果を利用した。フォトルミネッセンス測定における励起レーザーの強度を
上げると、架橋カーボンナノチューブの温度が上がって分子が脱離し、その結果として発光およ
び吸収特性が大きく変化する。この際、励起子の共鳴波長より僅かに波長が短い光で励起した場
合には光双安定性が生じることを明らかにした。励起強度を上げる過程と下げる過程では、異な
る二つの発光波長を示すことを利用し、励起強度の履歴に依存する出力状態をとるメモリとし
ての動作を実証した。出力状態を光学的に繰り返し切り替えた実験結果を図 5 に示す。励起レー
ザーの強度を時間的に切り替えていくことで、単一のナノチューブが繰り返し読み書き可能な
全光メモリとして安定に動作するということが確認できた。 

（３）波長領域における空気モードナノビーム共振器と単一カー
ボンナノチューブの光結合の制御  
励起レーザーの強度により分子の吸着状態を制御し、発光波長

を大幅に制御できることが分かったため、これを微小共振器との
結合制御に応用することを試みた[3]。ここでは、カーボンナノ
チューブと効率良く結合する空気モードナノビーム共振器（図 6）
を利用した。 
共振器との結合による発光増強を大きくするためには、カーボ

ンナノチューブの発光波長と共振波長を一致させる必要がある。
したがって、デバイスを作製後に波長を調整することができれ
ば、高効率結合を得やすくなる。 
フォトルミネッセンス測定の励起強度依存性を図 7 に示す。加

熱によって分子が外れることでカーボンナノチューブ由来の線
幅の太いピークが高エネルギー側にシフトする一方、共振器由来
の鋭いピークはほとんど動かないことが分かる。２つのピークが
重なる状態で共振器からの発光が最大化されていることが確認
でき、最もずれが小さい場合と大きい場合では発光増強率が 10
倍も違うことが明らかとなった。 
 
（４）架橋カーボンナノチューブにおける励起子－キャリア相互
作用に対する分子遮蔽効果 
引き続き、キャリアと分子吸着による遮蔽効果を調査するた

め、架橋した単一のナノチューブを組み込んだ電界効果トランジ
スタ構造を利用した測定に取り組んだ[4]。カーボンナノチュー

 

図 5：全光メモリ動作 

 

 

 

 
図 6：ナノビーム共振器の

模式図 

 

 

 
図 7：光結合制御 



ブを化学気相成長により合成した直後と表面に分子が吸着した
後の発光特性を比較することで、分子の遮蔽効果の影響が確認
できる。図 8 は、フォトルミネッセンスのゲート電圧依存性を
清浄状態（上）と吸着状態（下）で比較したものである。まず、
発光ピークの位置が分子吸着によって低エネルギーにシフトし
ていることが分かる。特に、一番強度の強い励起子の発光とゲ
ート電圧を加えた時に現れるトリオンの発光のエネルギー差が
減少しており、トリオンの束縛エネルギーが分子遮蔽効果によ
って小さくなっていることが明らかになった。次に、励起子の
発光が減衰しないゲート電圧領域にもわずかながら変化がある
ことが分かった。分子吸着後は幅が狭くなっており、バンドギ
ャップエネルギーの変化を捉えられている可能性があることが
分かった。 
 
（５）架橋カーボンナノチューブにおける多体相互作用の有機
分子吸着による制御 
さらに大きなバンドギャップエネルギー変化の実験的検証を

進めるため、大気分子より大きな遮蔽効果が期待できる有機分
子の吸着について調査した[5]。架橋カーボンナノチューブに銅
フタロシアニンを蒸着し、励起子エネルギーの変化を測定した
結果を図 9 に示す。蒸着量の増加につれて励起子エネルギーが
低くなっていくことが観測され、励起子の基底状態の分子脱離
状態からの変化量は最大で大気分子吸着の 3 倍以上であること
が分かった。また、銅フタロシアニンの吸着により発光スペク
トルの低エネルギー領域に新しいピークが観測され、これは電
荷と励起子が結合したトリオン発光であることが明らかにな
り、銅フタロシアニン分子からナノチューブへの電荷移動が起
きていることを示唆する結果となった。 
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