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研究成果の概要（和文）：カーボンナノチューブ(CNT)が高密度成長したCNTフォレストの高光吸収率を利用し
た、赤外領域熱メタマテリアルを研究した。高配向CNTフォレストでの低反射率0.077%(λ=750nm)と低配向での
長波長高反射率スペクトルの機構を実験と計算から明らかにした。CNTフォレストと触媒微粒子のフラクタル画
像解析で、触媒の均一配置と触媒アニーリングステージの定量化に成功した。SRR形状CNTフォレストメタマテリ
アルのパターン配線設計による赤外吸収増加、フィッシュネット型霜柱状CNTフォレストメタマテリアルでの赤
外吸収増加に成功し、赤外領域CNTフォレスト熱メタマテリアルの基本動作を実証した。

研究成果の概要（英文）：By using the high optical absorption of carbon nanotube (CNT) forests, we 
studied thermal metamaterials in the infrared region. The mechanism of the reflectance spectra of 
CNT forests of low reflectivity of 0.077% (λ = 750 nm) in highly oriented CNT forests and high 
reflectivity for randomly oriented CNT forests in long wavelength was clarified by experiments and 
calculations. Fractal image analysis was used to quantify the uniform placement of the catalyst 
particles and the catalyst annealing stage. Increased infrared absorption by patterned wiring design
 of SRR-shaped CNT forest metamaterials, and Infrared absorption was successfully increased in 
fish-net type frost-column like CNT forest metamaterials. The basic operation of CNT forest thermal 
metamaterials was demonstrated.
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研究成果の学術的意義や社会的意義
電磁波波長以下サイズの電極と電磁波との共鳴現象である光学メタマテリアルは、太陽電池や通信技術等の応用
で、光エネルギー利用効率向上に期待されている。カーボンナノチューブ(CNT)が高密度束状成長したCNTフォレ
ストの高い光吸収率を利用し、CNTフォレストで構成する高効率赤外領域メタマテリアルを提案、熱エネルギー
貯蔵デバイスを目指して研究を行った。
CNTフォレストをメタマテリアルパターン形状に加工したCNTフォレストメタマテリアル作製して赤外線吸収増大
効果が得られ、赤外領域CNTフォレストメタマテリアルの基本動作を実証した。

※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 
カーボンナノチューブ（CNT）は、グラフェンシートが同心円筒状をとる炭素同素体で、軸方

向への電流耐性や熱伝導性に優れる。CNT が基板上に高密度垂直配向成長した CNT フォレス
トの構造異方性を表す面白い特徴として、CNT 軸方向からの入射光に対し、幅広い波長での光
学・電磁場吸収に優れ、紫外から赤外領域で光吸収率が 0.98-0.99 と黒体に最も近い材料である
ことが知られ、応用に期待が寄せられている。CNT フォレストは、高い異方性をもつ光学吸収
特性と熱伝導性において、他の材料にはない特徴がある。電磁波波長以下サイズの電極と電磁波
との共鳴現象である光学メタマテリアルは、太陽電池や通信技術への応用で、光エネルギー利用
効率向上に期待されている。熱エネルギー回生に、金属メタサーフェースを利用する場合には、
吸収効率が低い課題があり、CNT フォレスト黒体は吸収率の高さからナノロッドメタマテリア
ル電極材料として有望な材料となる可能性がある。 
 
２．研究の目的 
カーボンナノチューブ(CNT)が高密度束状成長した CNT フォレストの高い光吸収率を利用し、

CNT フォレストで構成する高効率赤外領域メタマテリアルを提案、熱エネルギー貯蔵デバイスを
試作評価することを研究目的とした。 
 
３．研究の方法 

CNT フォレスト熱メタマテリアルを用いた蓄熱デバイスの要素技術として、(a1)CNT フォレ
スト構造体の配向制御、(a2)メタマテリアルパターン配線設計加工、(a3)CNT フォレストメタマ
テリアルの赤外領域応答評価を研究した。 
 
４．研究成果 
  CNT(カーボンナノチューブ)フォレストで構成する赤外領域メタマテリアルでは赤外領域の

光学特性制御を必要とし、CNT フォレストなどナノカーボン構造体配線を用いた熱メタマテリア

ル構成要素技術を研究した。 

 CNT フォレスト配線を用いた熱メタマテリアル構成要

素技術を開発した。CNT フォレスト構造制御では、パル

スガス供給制御により 1μm 高さの均一 CNT フォレスト

合成を制御した。赤外光吸収率増加を目的に、Taguchi 

methodに基づいた合成条件最適化を行い、高さ 21±0.75

μm に調整した様々な密度配向性の CNT フォレストを合

成、UV-VIS 全反射スペクトルと断面 SEMによる構造解析

を行い、CNT フォレスト構造を 4.5±1.7×1012 CNT/cm2

の高密度・高配向に作製することで、反射率を 0.077%(λ

=750nm)に低下できること明らかにした（図 1）[1]。 

 高さをそろえ配向性の異なるCNTフォレストの全反射

スペクトルを比較すると、垂直配向 CNT は 200〜900nm

の UV-VIS波長領域全域で反射率が低く、配向性の低いランダム CNT では長波長領域で反射率が

上昇した（図 1）。入射電磁波に対し配向性を変えたカーボンナノチューブフォレストの光学特

性を明らかにするため、CNT を金属ナノロッドで模擬したフォレスト構造について、赤外から紫

外領域にわたる FDTD計算を行い、入射電磁場に対する配向・密度依存性を調べた。垂直配向 CNT

フォレストが示す幅広い領域での低反射率と、低配向フォレストが示す長波長(低エネルギー)

での高反射率と短波長での低反射率について、入射電磁場の電場成分と平行な導体ナノロッド

上のキャリア電子による反射であることを明らかにした（図２）[2]。CNT フォレストの光学ス

ペクトルでは配置の周期に応じたフォトニックバンド

が形成され、特徴的な反射ピークシフトに CNT フォレ

スト密度依存性が表れた[2] 

 CNT フォレストの配向性・密度制御を目的として CNT

フォレスト形態のフラクタル解析を行い、触媒ナノ粒

子形成、CNT フォレスト成長密度、ラマンマッピングの

自己相似性の触媒厚さ依存性を調べた。図 3（左）に Fe

触媒膜厚(0.8, 1.0, 1.2nm)の th-SiO/AlO(30nm)/Fe 触

媒のアニール後 AFM 像、合成した CNT フォレスト断面

SEM 像、ラマン G/D 強度マッピング画像を示す。膜厚が

0.8nm と薄くなるに従い微粒子サイズが小さくかつ高

密度化することは従来報告にあるが、従来報告にない

ボックスカウンティングによるフラクタル画像の相関

解析を新規に行った。図 3（右）に触媒サイズ分布・CNT

断面 SEM 密度分布・ラマン G/D 比マッピング画像のフ

図 1. 高さ 21μm に合成した様々な配向性の

CNT フォレスト断面 SEM 像とその UV-VIS
全反射スペクトル[1] 

図 2. 入射電磁場電場成分Ez方向に(a)垂直 Ez
⊥Ax, (b)垂直 Ez⊥Ay, (c)平行 Ez∥Az に配向し

たメタルナノロッドからの透過・反射・吸収スペ

クトル。電場と平行配置した(c)で長波長側反射

率の上昇を再現した。[2] 



ラクタル次元の触媒膜厚依存性を示す。

触媒膜厚が薄膜化することで、フラクタ

ル次元が上昇することを明らかにした。

触媒薄膜のアニールプロセスにおいて、

デウェット化・オストワルド熟成・拡散

プロセスを経て、触媒膜厚(0.8～1.2nm)

に依存し、触媒サイズ分布と均一配置す

るプロセスをフラクタル解析により明

らかにした[3]。自己組織化 CNT フォレ

スト構造と自己相似性スケーリングが

起きる触媒アニーリングの進行度合い

（ステージ）のフラクタル指数による定

量評価にはじめて成功した[3]。 

カーボンナノチューブフォレスト構造制御を目的として、アニ

ール後の触媒微粒子の AFM 画像から求めた触媒サイズと配置の機

械学習画像解析を行った[4]。触媒膜厚依存性(0.4～1.1nm)を変え

てスパッタ投入電力依存性(25,30,35W)を調べ、触媒膜厚 0.8～

1.0nm の範囲において、低投入電力、水素還元雰囲気下アニールに

より、触媒微粒子間距離が短く、高密度の触媒配置ができることを

明らかにした（図 4）。 

メタマテリアル配線へのグラフェンの適用を目的とし、ハロゲ

ンランプ加熱 CVD 装置でグラフェン合成を行った。基板温度 456℃

の比較的低温環境下で、熱酸化 Si基板上 Ni 触媒 上に G/D 比 6.5

の多層グラフェンを合成した[5]。 

赤外領域CNTフォレストメタマテリアルの設計および評価の研

究を行った。本研究期間前に我々が開発した FIB 加工による触媒

形状パターン化技術[6]を用いて、基板上の Fe 触媒パターンを SRR 形状に加工した後、熱 CVD法

により触媒パターン形状に CNT フォレストを合成した。図５に SRR 形状 CNT フォレストメタマ

テリアルの外観図と、触媒パターン形状の SEM 像、合成した CNT フォレストメタマテリアルの

SEM 像を示す[7]。SRR 形状に配置した Fe 触媒薄膜(図５ｂ)パターン上に、SRR 形状の CNT フォ

レスト（図５ｃ）を作製した。 

SRR 型 CNT フォレストメタマテリアルの赤外吸収

特性の電極パターン形状依存性について調べた。図

６（a-e）に、SRRのギャップサイズ（図５(a)参照）

を 0nm（ギャップなし）から 1.2 ㎛まで変更して作

成した SRR 型 CNT フォレストメタマテリアルの SEM

像を示す。チルトビューで明確にギャップサイズを

制御して作成できたことがわかる。FT-IR 顕微鏡を

用い、それぞれの反射率・透過率を測定し求めた吸

収率スペクトルを図６(h)に示す。ギャップサイズ

が 0〜1.2 ㎛の範囲で 600nm のギャップサイズにお

いて、最大の吸収率が得られることがわかり、SRRパ

ターン形状によって吸収率を設計できることがで

きた[7]。 

図７に SRR 型 CNT フォレストメタマテリアルの赤外領域電磁場応答について、FDTD計算ソフ

トウェア Poynting を用いて計算し

た。図７に 20THz 入射電磁場の下で

の空間電場強度分布図と動作機構モ

デル図を示す。CNT フォレストで構成

する SRR 電極のギャップに高い電解

集中が生じ、SRR電極への LC 共鳴が

おきていることが明らかとなった。

伝導電子と電子正孔対が誘起電流と

なり CNT フォレスト内で電磁場吸収

を起こす機構を提案した[7]。 

以上のように、SRR 形状 CNT フォレ

ストメタマテリアルについて、赤外

吸収のパターン配線形状依存性を調

図 4. アニール後形成された触媒

微粒子の中心間距離の触媒膜厚依存

性。スパッタ投入電力(25,30,35W)、
真空／水素雰囲気アニール[4] 

図 3. (左)Fe 触媒膜厚 0.8, 1.0, 1.2nmのFe 触媒のアニール後AFM
像および合成した CNT フォレスト断面 SEM 像、ラマン GD 比強

度マッピング画像（右）フラクタル次元の Fe 触媒膜厚依存性 [3] 

図 5. (a)開発した SRR 形状 CNT フォレストメタマ

テリアルの形状パラメータを表す概略図。ｈ高さ；ｄ

ディップ深さ；ｇギャップサイズ(b)AlO/Fe 触媒基板

の SEM 像(c)SRR 形状 CNT フォレストメタマテリア

ルの SEM（チルトビュー）[7] 

図 6. (a)-(e)ギャップサイズを０〜1.2 ㎛とした SRR 形状 CNT フォレ

ストメタマテリアルの表面 SEM 像 (h) FT-IR 顕微鏡で測定した赤

外吸収率スペクトル。ギャップサイズ 0.6 ㎛で吸収率が最大化した。[7] 



べ、SRR 形状 CNT フォレストメタマテリアルの

赤外吸収増大化に成功し、赤外領域 CNT フォレ

ストメタマテリアルの基本動作を実証した。 

 霜柱状 CNT フォレストをパンチングメタル

形状メタマテリアルパターンに加工すること

で赤外光吸収増大効果を見出した[9]。熱 CVD

法で薄膜触媒から CNT を合成する際、触媒膜厚

などの条件が揃えば、炭素膜を CNT が支持した

三次元構造が得られることが Kondo らにより

報告されている[8]。我々は C2H2原料ガスの熱

CVD 法で触媒膜厚と合成時間を調整すること

で、光学干渉を示す霜柱状 CNT フォレストを形成することに成功した（図 7a,b）[9]。基板上の

触媒薄膜を FIB加工し、線幅 400〜600nm にバリエーションを持つフィッシュネット（パンチン

グメタル）形状のパターン（図 8c）に加工後、熱 CVD合成を行うことで、図 8(d-g)に示すフィ

ッシュネット型の霜柱状 CNT フォレストを作成した[9]。図９にフィッシュネット型霜柱状 CNT

フォレストの透過率・反射率スペクトルを示す。孔のない霜柱状 CNT フォレスト構造(図中

without pattern)に対し、フィッシュネット構造とすることで透過率反射率ともに低下し、吸収

率が増加したことを示し、フィッシュネット型霜柱状 CNT フォレストが赤外域の光吸収メタマ

テリアルとして動作することを報告した[9] 

 デバイス実証として、配線加工しない垂直配向 CNT フォレスト及び塗布 CNT フィルムのハロ

ゲンランプ加熱による昇温特性を調査したが、メタマテリアル配線加工した CNT フォレストに

よる熱エネルギ貯蔵デバイス実証には至らなかった。 
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図 9. (a)霜柱状 CNT フォレスト断面 SEM 像 (b)角度を変

えて撮影した干渉色示す試料(c)フィッシュネットパターン

形状概要図(d)試料表面(e-g)フィッシュネット構造を有す

る霜柱状 CNT フォレスト表面 SEM 像[9] 

図  8. フィッシュネット形状にパターン加工した霜柱状

CNT フォレストの(a)反射率(b)透過率スペクトル。孔のない

構造（without pattern）に比較し、孔を開ける事で反射率と

透過率が低下し、光吸収が増大した。[9] 
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