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研究成果の概要（和文）：異種原子層により複合化されたナノ材料として、単層カーボンナノチューブ（CNT）
薄膜上への窒化ホウ素ナノチューブ（BNNT）の化学気相成長を行った。CNT-BNNTヘテロ構造薄膜において熱伝導
度の向上を実現するとともに、異なる熱・電気・光学特性、酸化耐性などを有する異種ナノ物質の複合化によ
り、CNTとBNNTの両者の特長を併せ持つ機能化材料を構築できることを実証した。また、部分的に異なる同位体
比率の炭素原子が交互配列した孤立単層CNTを作製した。

研究成果の概要（英文）：We synthesized a coaxial heterostructure consisting of single-walled carbon 
nanotubes (CNT) and boron nitride nanotubes (BNNT) and realized an increase in the thermal 
conductivity of the heterostructured thin films, which confirms the effectiveness of 
structure-designed nanomaterials for controlling physical properties. We also produced CNTs with 
isotope superlattice.

研究分野： ナノ材料工学

キーワード： 単層カーボンナノチューブ　窒化ホウ素　同位体　ヘテロ構造　熱伝導　薄膜　ナノ材料

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究ではナノ材料の構造制御によりその熱伝導特性などの物理的性質を制御できることを実証した。特に、ナ
ノチューブ物質としてはカーボンナノチューブや窒化ホウ素ナノチューブなど様々なものが知られるが、それら
の特長を組み合わせることで、単一の材料では得られない機能を有する新材料としてヘテロ構造化ナノチューブ
を構築可能である。ヘテロ構造化ナノチューブの更なる構造制御により、機能化薄膜や電子素子などとしての応
用の実現が期待される。

※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 
単層カーボンナノチューブ（CNT）はその優れた熱・機械・電気特性から様々な応用の可能性

がある。単層 CNT の熱伝導率は室温で~2,0006,000 W/(m∙K)であり、この極めて高い熱伝導率を
活用した高熱伝導部材の開発が期待される。また、単層 CNT は一次元性に起因する高い熱電変
換能を有し、薄膜化により高電気伝導率を保持したまま熱伝導率を低減することで、フレキシブ
ル熱電発電にも利用可能である。単層 CNT を利用した集積回路の研究も進展しているが、これ
らのデバイス設計においても単層 CNT の熱伝導特性の理解および制御が肝要となる。単層 CNT
の熱伝導では電子と比べてフォノン（格子振動）の寄与が支配的である。そのため、構成原子の
置換で格子振動が変化すると熱伝導特性が大きく変化する。また、単層 CNT は通常のバルク物
質と異なり全ての構成原子が表面に存在するため、周囲物質の接触・吸着により熱伝導を含めた
各種物性が著しく変調される。このことから単層 CNT は、原子層内および界面における異原子・
異物質とのヘテロ構造化により熱伝導特性を自在に制御できる可能性を持つ。しかし、ナノ伝熱
の研究においてはシミュレーションが先行する一方で、熱伝導計測の難しさ・単層 CNT 1 本レ
ベルでのハンドリングの難しさのため、多くの実験的な研究は単純な構造の CNT に限定されて
きた。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、ヘテロ構造化した単層 CNT の作製、およびその熱伝導特性の変化の分析に

より、ナノ材料における熱伝導制御方法を確立して、新たな機能化熱伝導材料を開発することで
ある。 
 
３．研究の方法 
ヘテロ構造化の手法として、異種原子層による同心ヘテロ構造化、および、同位体炭素原子に

よる層内ヘテロ構造化を実施した。単層 CNT を化学気相成長法により合成し、さらにその周囲
への窒化ホウ素原子層の化学気相成長を行った。また、通常の 12C 炭素原子からなるエタノール
および同位体精製された 13C 炭素原子リッチのエタノールを原料に用いて、両者の流量を切り替
えながら単層 CNT の合成を行い、部分的に異なる同位体炭素原子比率から成る層内ヘテロ構造
化単層 CNT を合成した。薄膜サンプルの熱伝導計測については、赤外線カメラによる定常法を
用いた。 
 
４．研究成果 
単層カーボンナノチューブ（CNT）の周囲に窒化ホウ素原子層を化学気相成長法により合成す

ることで、単層 CNT と窒化ホウ素（BN）ナノチューブ（BNNT)から成るヘテロ構造を構築した。
単層 CNT フィルムをテンプレートに用い、単層 CNT-BNNT 複合薄膜を形成し、自立膜として取
り扱えることを確認した。得られた複合薄膜を銅ブロックおよび Si 梁構造間に架橋させ、ヒー
ターにより温度差を形成し、赤外線カメラを用いて温度分布を測定した。Si 部分の温度分布か
ら熱流束を計測し、薄膜サンプルの両端の温度差を測定することにより、単層 CNT-BNNT 複合
薄膜の熱伝導度を算出した。BNNT との複合化により、元の単層 CNT 薄膜よりも複合薄膜の熱
伝導度が向上したことを確認した。さらに、単層 CNT-BNNT 複合薄膜の電気伝導度、光透過率
の計測を行い、テンプレートである単層 CNT 薄膜の有する高い電気伝導度と光透過率が維持さ
れていることが示された。高い熱伝導率、電気伝導率、光透過性を有する単層 CNT と、高い熱
伝導率と光透過性を持ちながら電気的には絶縁体であり燃焼温度の高い BNNT という異なる材
料を組み合わせることで、単一の材料とは異なる特性を持つ新材料として、複合薄膜の応用可能
性を示すことに成功した。 
また、単層 CNT の熱伝導率は、構成する炭素原子の同位体比率に影響されることが予想され

ている。合成時の炭素原料として、通常の 12C から成るエタノールに加えて 13C 同位体を含む
エタノールを用いることで、炭素原子の同位体比率の制御を行った。水晶基板上での配向成長を
行い、部分的に同位体含有比率の異なる単層 CNT 孤立配向構造を形成した。 
さらに、既存のナノチューブの外層へのカーボン（グラフェン）層の導入による新たな同心ヘ

テロナノチューブ構造の構築を実施した。市販の BNNT を用意し、液体中への分散および真空
濾過により BNNT 薄膜を形成して、ヘテロ層合成のテンプレートとした。光加熱型の化学気相



成長装置を用い、エタノールを原料として合成温度 1000-1500℃程度において BNNT 上へのカー
ボン層の合成を行った。得られたサンプルに対してラマン分光法、紫外可視吸収分光法、近赤外
分光法、X 線吸収分光法、透過型電子顕微鏡法などによる構造分析を行い、サンプル上の一部に
おいてグラフェン化した層の形成を確認した。さらに、テンプレートの BNNT 構造中において
は炭素原子による窒素・ホウ素原子の置換は生じておらず、元の構造が保持されていることを確
認した。これまでに実現された単層 CNT 外層への BN 原子層などのヘテロ構造構築に加えて、
カーボン層合成を可能とする本手法により、ヘテロ構造作製の自由度が飛躍的に増大すること
が期待される。 
研究期間全体を通じて、単層 CNT 薄膜上への BNNT の被覆による熱伝導度の向上を実現する

とともに、異なる熱・電気・光学特性、酸化耐性などを有する異種ナノ物質の複合化により、両
者の特長を併せ持つ機能化材料を構築できることを実証した。また、部分的に異なる同位体比率
の炭素原子が交互配列した孤立単層 CNT を作製した。 
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