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研究成果の概要（和文）：CNT薄膜の特徴を活かして、機能・デザインの両面で革新的な３Dエレクトロニクスの創出に
繋がる基盤技術の確立を目指し、研究を実施した。その結果、トランジスタのチャネルや電極・配線の材料としてCNT
薄膜を用いたAll-CNT集積回路を世界で初めて実現した。作製したAll-CNT集積回路は透明で極めて高い柔軟性を有して
いた。加熱成形により、様々な形状の立体デバイスを実現できることを実証した。さらに、CNT薄膜の高い伸縮性を活
かしたウェアラブルなヘルスケアデバイスについて発展的研究も開始し、PDMS薄膜上に極めて高い伸縮性をもつAll-CN
Tデバイスやフレキシブルな高感度CNTバイオセンサを実現した。

研究成果の概要（英文）：This research was carried out on the basis of the unique characteristics of 
carbon nanotube (CNT) thin films, aiming to develop fundamental technologies to realize novel 3D 
electronics with innovative functionality and designability, As the results, all-CNT integrated circuits 
in which CNT thin films were used as not only transistor channel but also electrodes and interconnections 
were realized for the first time. The all-CNT ICs exhibit transparency and excellent flexibility. The 3D 
devices were realized by adapting thermo-forming technique to all-CNT device. Moreover, the evolutional 
research was carried out to develop wearable healthcare devices exploiting the excellent stretchability 
of CNT thin films. The all-CNT devices with excellent stretchability was realized on PDMS thin film. 
Flexible CNT biosensors with high sensitivity were also developed.

研究分野：電子デバイス

キーワード： 立体電子デバイス　フレキシブルデバイス　伸縮デバイス　カーボンナノチューブ
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通）	

１．研究開始当初の背景 
	 よりスマートなユビキタス情報端末とし
て、軽量で柔軟なプラスチック製の電子ペー
パーや携帯電話、電子タグといったフレキシ
ブルデバイスや身体に直接貼り付け可能な
伸縮性をもつウェアラブルヘルスケアデバ
イス等の実現が期待されている。カーボンナ
ノチューブ（CNT）は、高い移動度や柔軟性
に加え，印刷法などで簡単に作製できること
から、TFTや透明導電膜、配線といったフレ
キシブルデバイスの実現に繋がる重要な材
料である。近年、高い移動度(634 cm2/Vs)と
オン／オフ比(6x106)を兼備えた世界最高性
能の CNT TFTや透明で柔軟なプラスチック
フィルム上に CNT による機能集積回路を初
めて実現している。本研究では、さらに CNT
薄膜の特徴を活かせば全く新規な立体デバ
イスを実現でき、機能・デザインの両面で革
新的な３Dエレクトロニクスを創出できると
考え、研究を進めた。 
 
２．研究の目的 
	 本研究では、所望の立体形状に熱成型可能
な３Dデバイスの実証とその応用可能性を明
らかにすることを目的とした。具体的には、
以下の 6 項目の目標を設定した。（１）熱可
塑性樹脂基板に CNT 集積回路を構築し、熱
成型を行うことにより任意形状の立体デバ
イスを実現する、（２）集積回路に柔軟性・
延伸性を持たせるため、TFTのチャネルのみ
ならず、電極や配線においても CNT 薄膜を
用いる、（３）1 軸および 2 軸の延伸による
CNT薄膜の構造変化や、それに伴う物性変化
を明らかにする、（４）ゲート絶縁膜には熱
可塑性樹脂を用いるが、CNTへの電界集中効
果を利用することにより、低電圧駆動を実現
する、（５）精密かつ熱耐性のある化学ドー
ピング技術を構築し、より大規模な集積回路
においても成型を可能とする、（６）最終的
には、球面状の表示デバイスの試作を行い、
CNT明らかにする。 
 
３．研究の方法 
	 前半は、本研究の基本概念の実証を目標と
し、All-CNT 集積回路の作製技術および熱成
型プロセスを構築し、３D デバイスを実現す
るとともに、CNT	TFT や CNT 電極・配線の延
伸による構造・特性の変化を調べた。また、
CNT への電界集中を利用した有機発光素子の
低電圧駆動の可能性なども検討した。	
	 後半は All-CNT 集積回路のウェアラブルヘ
ルスケアデバイスへの展開を見据え、高い伸
縮性をもつ CNT 薄膜デバイスやプラスチック
フィルム上への高性能バイオセンサの実現
に取り組んだ。	
	
４．研究成果	
（１）All-CNT 集積回路の実現	
	 CNT 集積回路において、TFT のチャネルの
みならず、電極・配線についても CNT 薄膜を

用い、世界で初めて全カーボン集積回路を実
現した。図 1は本研究で実現した全カーボン
集積回路である。極めて柔軟性が高く、透明
であり、光透過率は 90%である。作製した集
積回路はリング発振器や各種論理ゲート、メ
モリ（SRAM）が含まれる。特に、SRAM などは
CNT を用いて初めて実現された集積回路でも
ある。なお、ゲート絶縁膜や層間絶縁膜には
厚さ 660	nm の PMMA を用いたが、5	V 程度の
低電圧動作が可能であった。なお、ゲート絶
縁膜厚は 660	nm であるが、ナノ構造への電
界集中効果により、5	V という比較的低電圧
での集積回路の動作を実現した。	
	

	

図 1	 全カーボン集積回路．(a)	写真，(b)	リ
ング発振器．	
	
	 また、本研究で作製した CNT	TFT は極めて
高い移動度(1,027	cm2/Vs)を示した。従来、
プラスチック上に作製される薄膜トランジ
スタの移動度は 0.01～50	cm2/Vs 程度であっ
た。本研究では、以前開発した浮遊触媒 CVD
法により CNT 薄膜トランジスタを形成する技
術の改良を進め、この値を実現した。この移
動度は単結晶 Si を用いた MOSFET より高く、
プラスチック基板上の薄膜トランジスタと
しては他に例がない。	
	
（２）３D デバイスの実現	
	 Al-CNT 集積回路を加熱成形することによ
り３D デバイスを初めて実現した。簡易的な
成型用の治具を作製し、プラスチック基板を
熱成型するためのプロセスを構築した。はじ
めに、加熱・吸引型の成形プロセスを試みた
が、変形させるにはプラスチック基板の軟化
点付近まで加熱する必要があり、形状の制御
が困難であった。最終的には、加熱・加圧方
式により、ドーム型などの立体的な成形を実
現した。	
	 図 2はドーム形状に加熱成形した集積回路
であるが、この状態においても薄膜トランジ
スタや集積回路は動作した。ドーム形状に成
型した場合、トランジスタや配線は２軸方向
に伸張されるが、CNT 薄膜に亀裂や剥離など
は見られなず、最大で２軸方向に 18％の伸張
が施された場合においても動作した。集積回
路においても 7.2%の伸張まで正常な動作を
確認した。	
	 全カーボン TFT をドーム型に熱成形した場
合において、その構造と特性の変化を調べた。
SEM で構造を調べたところ、２軸方向に均一
に延伸されており、電極やチャネルに亀裂や
剥がれは生じていないことを確認した。TFT



は 18%程度の２軸延伸においても動作し、全
カーボン TFT の優れた延伸性を実証した。さ
らに、モンテカルロシミュレーションにより
２軸延伸が TFT の特性に及ぼす影響をシミュ
レートしたところ、実験の結果を再現した。
このことは、延伸プロセスにおいて CNT は切
断されず、CNT 間の接合で滑ることによりひ
ずみを緩和していることを示唆している。	
	 本研究で実現した All-CNT 集積回路のよう
に、電子デバイスに加熱成形を施すことがで
きれば、プラスチック製品に電子的機能を容
易に実装でき、また、電子デバイスのデザイ
ン性を広げることにも繋がる。さらに、人体
やロボット等の曲面に対しても実装可能で
あり、ウェアラブルデバイスの実現に資する
技術である。	
	

	
図 2	 全カーボン集積回路の熱成型．(a)	熱
成型工程，(b)	ドーム形状に成型された全カ
ーボン集積回路，(c)	成型によるカーボンナ
ノチューブTFTの構造変化（２軸に12%伸張）．	
	
（３）高い伸縮性をもつ CNT デバイスの実現	
	 CNT のみで構成された All-CNT 集積回路が
高い伸張性を示したことに基づき、ヘルスケ
アや医療の分野で実現が期待されている人
体貼付型のウェアラブルヘルスケアデバイ
スの創出を目指し、伸縮性をもつデバイスを
実現した。	
	 All-CNT デバイスを伸縮性を持つ基板上に
作製した。トップゲート型 CNT	TFT のチャネ
ルには分離抽出された高純度の半導体型 CNT
を用いた。電極や配線は転写法とフォトリソ
グ ラ フ ィ に よ り 形 成 し た 。 柔 軟 な
PDMS(dimethylsiloxane)上に CNT	TFT を実現
するために、まず Si 基板上でデバイスを作
製した後、PDMS にを転写した。作製したデバ
イスを 20	%伸張したときの TFT のオン電流の
変化は 8	%程度であった。これは従来の報告

に比べて小さいものであった。最大で 40%ま
で伸張しても TFT は動作した。作製したデバ
イスは透明であり人体への貼り付けも可能
であった。作製した All-CNT デバイスはその
存在を感じさせないウエアラブルデバイス
の創出に繋がるものである。	
	
（４）安定性の高い高移動度 n型素子の実現	
	 従来、CNT	TFT の場合、p 型素子は容易に
実現できたものの、n 型素子を高い歩留まり
で作成することが困難であった。本研究では、
フレキシブルなプラスチックフィルム上に
高移動度の n型 TFT を高い歩留まりで実現し
た。高移動度化のため、長尺で清浄な CNT を
チャネルに用いた。n型素子を実現するため、
CNT に対して電子供給能を持つポリエチレン
イミンを塗布する方法を用いた。塗布する
PEI 溶液の濃度を詳細に検討し、その結果、
移動度 69	cm2/Vs,	ON/OFF 比 107を同時に実
現した。	
	 また、素子特性の詳細な解析から、酸素と
水の両方が存在する場合、素子特性に不安定
性を生ずることを見い出した。これを基に、
低温原子層堆積法を用いて Al2O3 の保護膜を
形成することにより、プラスチック上に大気
安定な n型 TFT を実現した。	
	 さらに、素子プロセスの改良を進め、プラ
スチックフィルム上に 800 個以上の n型素子
を 99.5%の歩留まりで作製することも可能と
なった。この結果は、p 型素子を n 型素子を
組み合わせた低消費電力なフレキシブル
CMOS 集積回路を実現に繋がるものである。	
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図 3	 n 型 CNT	TFT の素子構造と写真，伝達
特性．黒線：ドーピング前、赤線：ドーピン
グ後	
	
（５）電界集中効果を利用した有機発光素子
の低電圧駆動の提案	
	 CNT 薄膜から半導体材料へのキャリアの注
人について考察し、カーボンナノチューブの
ようなナノ構造への電界集中効果を利用す
れば低電圧で半導体材料へのキャリア注入



を達成できる可能性を明らかにした。	
	 まず、簡単のために、p型半導体薄膜（Si,	
厚さ 300	nm）への正孔注人に注目し、片側は
オーミックコンタクトの平面電極を、もう片
側は CNT を模した直径 1	nm の細線電極(ショ
ットキ障壁高さ0.56	eV)を備えた構造につい
てシミュレーションをおこなった。その結果
CNT 間の間隔が 125	nm 以下の場合において、
細線電極に電界が集中することで電極界面
付近のエネルギーバンドが急峻に曲がり、キ
ャリア注入が実現できることを見出した。ま
た、平面電極の場合と比較して、最大でおよ
そ 4桁の電流増加が得られることを明らかに
した。さらに、シミュレーションを用いて
OLED 構造への適応の可能性を検討したとこ
ろ、平面電極の場合に比べて 2桁の電流増加
が可能であることや動作電圧の低減（消費電
力の低減）が可能であることなどを明らかに
した。	
	 次に、CNT への電界集中効果を利用した
OLED の低電圧動作を実証した。浮遊触媒 CVD
法によりフィルタ上に成膜した CNT を基板に
転写することにより、ネットワーク状の CNT
透明電極を形成した。これをアノード電極と
して、OLED を作製し、発光を評価した。従来
の透明導電膜である ITO と比較して、低電圧
で CNT 周囲に強い発光を得ることに成功し、
当初の目論見を実証した（図 4）。	
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図 4	 CNT への電界集中効果を利用した OLED
の低電圧動作．(a)	素子の構造と写真，(b)	
CNT 電極の場合の発光の様子，(c)	平面 ITO
電極の場合の発光の様子．	
	
（６）フレキシブルで高性能なバイオセンサ
の実現	
	 電気化学センサは、小型、安価で測定が高
速であることから、体内埋め込みや、臨床診
断が可能なデバイスへの応用が期待されて
いる。CNT 薄膜は広い電位窓や少ない残余電
流、速い電子交換速度、優れた汚染耐性など
の優れた電極性能を持つ。本研究では、電気
伝導性と表面清浄性の高い CNT 薄膜を用いて
櫛型電極を作製し、電気化学的特性の評価、
および選択的ドーパミン検出の実証を行っ
た。	
	 微細加工プロセスを用いて、ポリエチレン
ナフタレート(PEN)基板上に CNT 櫛形電極を
作製した（図 5）。浮遊触媒化学気相成長法に
より成長した CNT を直接メンブレンフィルタ
により収集し、基板上に転写することにより
清浄な CNT 薄膜を形成した。素子プロセスに

よる CNT 薄膜の汚染を防ぐため、プロセス中
は CNT を SiO2により保護した。	
	

	

図 5	 電気化学バイオセンサ用にプラスチッ
クフィルム上に作製した CNT 櫛形電極バイオ
センサ.	
	
	 シアン化鉄イオンのサイクリックボルタ
ンメトリ(CV)を行い、作製した CNT 櫛形電極
の特性を評価した。CV において generator 電
流、collector 電流ともに典型的な定常電流
応答波形を示し、redox	cycle の収集効率は
92.4	%であった。単一の平面電極の場合に比
べ、信号電流は 14 倍であった。	
	 作製した電極を用いて CV によりドーパミ
ンの検出を行った。10	nM から 1	uM 程度の領
域において線形な応答を確認した。また、高
濃度のドーパミン中で繰り返し測定を行い、
電極の汚染耐性の評価を行ったところ、CNT
電極は金電極よりも優れた汚染耐性を持つ
ことを確認した。	
	 さらに、生体内でドーパミン検出を行う際
に主な阻害物質となる L-アスコルビン酸の
存在下においてドーパミンの選択的検出を
行った（図 6）。櫛形構造において、可逆な酸
化還元反応を持つ物質は redox	cycle により
増幅された酸化電流と還元電流が観測され
るが、一方、不可逆な酸化還元種の場合は
redox	cycle が生ずることなく、酸化電流ま
たは還元電流のみが検出される。L-アスコル
ビン酸は不可逆な酸化反応を生ずることか
ら、L-アスコルビン酸存在下においてドーパ
ミンの検出が可能となる。collector 側（還
元電流）の CV 波形から推定される L-アスコ
ルビン酸存在下におけるドーパミン検出限
界は~10	nM であった。	
	

	

図 6	 アスコルビン酸中でのドーパミンの高
感度検出.	
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