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研究成果の概要（和文）：熱脆弱性の窒素原子内包フラーレン（N@C60）の配列制御を目的として，液滴ジェットプラ
ズマを用いてカーボンナノチューブ(CNT)に挿入する実験を行った．まず，空のC60をトルエンに溶解させ，プラズマ化
してCNTに照射することによって，C60イオンをCNTへ挿入することに成功した．そこで同様に，高濃度のN@C60をCNTへ
照射したが，CNT中でN@C60の存在は確認できなかった．N@C60に対する紫外線の効果を調べたところ，紫外線の照射時
間に比例してN@C60が分解されることが明らかとなり，プラズマからの紫外線によるN@C60の不安定化がCNT内にN@C60が
存在しない原因であることを特定した．

研究成果の概要（英文）：For the purpose of arrangement control of heat-fragile nitrogen-atom endohedral fu
llerene (N@C60), we have performed the encapsulation of N@C60 into carbon nanotube (CNT) using a droplet j
et plasma. First, we dissolved empty C60 in toluene and irradiated the C60 to CNT using the plasma. As a r
esult, we have been successful in encapsulating the C60 ions into CNT. Second, highly-concentrated N@C60 w
as irradiated to CNT in the same way as C60, however, N@C60 cannot be detected in CNT. By investigating th
e effect of ultraviolet light (UV) on N@C60, it is found that the N@C60 was decomposed by the UV in propor
tion to the UV irradiation time, and therefore, we have identified the causation of absence of N@C60 in CN
T as the instability of N@C60 by the irradiation of UV emitted from the plasma.
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１．研究開始当初の背景 
現在，電子デバイスの超高集積化に伴う消

費電力の爆発的増大が問題となっており，そ
の解決策として，演算中に本質的に電力を消
費しない「量子コンピュータ」が注目を集め，
様々な方式が提案されている．その中でも特
に，フラーレン C60の内部中空領域に窒素原
子を内包した“窒素原子内包フラーレン
（N@C60）”は，他の方式と異なり集積化が
可能であることから，量子コンピュータ素子
（量子ビット）として最も有力な物質である
といわれている． 
この N@C60 を用いて量子演算させるため

には，N@C60を直線状にナノメートルオーダ
ーの間隔で，精密かつ自在に配列制御する必
要がある．その一つの方法として，フラーレ
ン直径と同程度の内直径を有する“カーボン
ナノチューブ（CNT）”を活用し， N@C60

を CNT に挿入することで配列制御が実現で
きると考えられる．しかしながら，N@C60は
熱的に脆弱であり，200℃以上で内部の窒素
が脱離してしまうことが報告されているた
め，フラーレンを 400℃以上で昇華させて熱
拡散により CNT に挿入する“熱拡散法”が
使用できない．従って，N@C60を CNT に挿
入する手法として，“熱拡散”とは異なる，
N@C60を破壊せずに CNT に挿入できる手法
が求められている． 
 
 
２．研究の目的 
以上の研究背景のもとに，本研究では，量

子コンピュータ素子として注目を集めてい
る窒素原子内包フラーレン（N@C60）のナノ
メートルオーダーの配列制御を実現するこ
とを目的として，N@C60をカーボンナノチュ
ーブ(CNT)に内包させる手法を開発する． 
このとき，N@C60の熱的脆弱性の問題から

使用不可能な従来の熱拡散法に代わり，プラ
ズマ中でイオン化させた N@C60 を電場で加
速して CNT に照射する“プラズマイオン照
射法”を採用し，さらに，プラズマ中での温
度上昇を抑制するため，N@C60のまわりを液
滴で保護することで低温を保ちながら CNT
内部に挿入するという全く新しい手法を開
発することを目的としている． 
 
 
３．研究の方法 
本研究では，まず窒素内包フラーレン

N@C60を高効率で合成するために，フラーレ
ンを変成させる紫外線を放射する窒素分子
ラジカルを生成せずに，C60 への窒素内包に
寄与する窒素分子イオンを効率よく生成で
きるエネルギー制御型電子ビーム発生装置
を開発し，高純度の N@C60の合成を行う． 
その合成した N@C60 を高速液体クロマト

グラフィ法によって純度（空の C60濃度に対
するN@C60濃度の比）を 20%以上に濃縮し，
液滴ジェットプラズマ中に導入する． 

高濃度の N@C60を CNT に挿入する「液滴
ジェットプラズマ装置」を図１示す．大気圧
プラズマジェットを生成し，そこにトルエン
に溶解させたC60およびN@C60を導入するこ
とよって，C60および N@C60イオンが生成さ
れ，CNT が塗布された基板に向かって加速・
照射され，CNT 内部に挿入される．CNT に
照射された N@C60および C60は，ラマン分光
装置，電子スピン共鳴装置を用いて分析する． 
 
 
４．研究成果 

N@C60 の量子効果デバイスへの応用を目
指した N@C60 のカーボンナノチューブ 

(CNT) 内部への挿入実験を行った．図 2(a)
に CNT への N@C60 挿入のモデル図を示す．
プラズマ中に導入された N@C60 は負イオン
を形成するため，CNT が塗布された基板に正
電位 (VCNT) を印加することによって，N@C60

 
 

図 2: (a)N@C60の CNT への挿入モデル図．
(b) CNT基板への印加電位VCNT制御による
プラズマ浮遊電位 ϕfとの電位差の変化． 

 
 

図 1: 液滴ジェットプラズマ装置図． 



を加速して CNT に照射することができ，そ
の結果 CNT 内部に挿入される．図 2(b)に
VCNT を変化させた時のプラズマジェット中
の浮遊電位 ϕf を示す．VCNT により浮遊電位
は若干変化するが，VCNTの変化が大きいため，
浮遊電位と VCNT との電位差が生じ，その電
位差で N@C60が加速され，CNT に照射され
ることが分かる． 
図 3(a) は，液滴ジェットプラズマ装置を用

いて N@C60の代わりに C60を照射した CNT
のラマンスペクトルを測定した結果である．
なお，C60を照射した CNT は表面を十分に洗
浄している．正の VCNT を印加することによ
って，C60由来の Ag (2) mode のピークが観測
された．CNT 表面の C60は全て除去されてい
るため，このピークは CNT 内部に挿入され
た C60によるものである．従って，液滴ジェ
ットプラズマを用いることによって，C60 を
CNT 内部に挿入することに成功したといえ
る．このときの Ag (2) mode のピークの VCNT

依存性を測定した結果を図 3(b)に示す．VCNT 

= +20V で最大値を示し，VCNTをさらに増加
させると次第に減少していくことが分かっ
た．これは，高エネルギーで C60を照射する
ことで，C60および CNT が破壊されていくこ
とに起因していると考えられる． 
次に，N@C60を同様にトルエンに溶解させ

て，液滴ジェットプラズマを用いて，CNT
に照射した．照射した CNT のラマンスペク
トルを測定したところ，C60 を示す Ag (2) 
mode のピークは観測されたが，電子スピン

共鳴装置(ESR) で調べたところ，N@C60に相
当する信号は極めて小さかった． 
この原因を解明するために，合成した

N@C60の安定性に関して調べた．純度を 20%
以上に濃縮した N@C60 の紫外・可視光吸収
(UV-Vis) スペクトルを測定した．その結果を
図 4 に示す．濃縮されて N@C60 の純度が高
まるに従って，図 4(a) のように空のフラーレ
ンとは異なる二つの新たなピークが観測さ
れた．さらに，これらの二つのピークは短波
長の紫外線照射（照射時間：Tuv）により，次
第に減少することが分かった．このとき，電
子スピン共鳴装置(ESR) により N@C60 の密
度を測定したところ，図 4(b) に示すように，
紫外線照射によって ESR ピーク強度が減少
し，N@C60が破壊されていることが明らかに
なっており，この結果と比較することで
UV-Vis スペクトルの二つのピークは N@C60

に関係した新たな物性を示しているといえ
る．すなわち，紫外・可視吸収分光装置で 
N@C60の物性評価が可能となるとともに，紫
外線による N@C60の不安定化（破壊）を容易
に測定できることが分かった． 
今後，N@C60を破壊させずに CNT に挿入

するためには，プラズマジェットのガスを変
化させて紫外線を発生しにくくすることや，
N@C60 の導入位置をプラズマ生成部から離
すことによって紫外線の影響を少なくする
必要がある． 

 

 
 
図 4: (a) 紫外・可視光吸収スペクトルおよび
(b) 電子スピン共鳴スペクトルの紫外線照射
時間 Tuv依存性． 

 

 
図 3: (a)フラーレン照射したカーボンナノ
チューブのラマンスペクトルの基板電位
VCNT依存性．(b) Ag(2)ピーク強度の基板電
位 VCNT依存性 
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