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研究成果の概要（和文）：本研究課題では、高感度で小型化可能な圧力・焦電センサーの実現を目指して、高感度な電
荷センサーとして働くカーボンナノチューブ電界効果型トランジスタ（SWNT-FET）とPVDFや圧電性・焦電性ポリマーを
組み合わせて、圧電効果や焦電効果によってコンダクタンスが変調されるデバイスを開発し、力の印加や光照射に対す
るその応答を調べることを目的とした。分極させたPVDF基板上に半導体SWNT分散薄膜を堆積して作製したデバイスを用
いて、圧縮圧力や曲げ歪みに対するセンサー応答を測定した。また、SWNT薄膜上にイオンゲルを塗布することで、セン
サー応答が向上することを見出した。

研究成果の概要（英文）：For the sensitivity improvement and the miniaturization of piezo/pyro-sensors, the
 purpose of this project is to develop the piezoelectrically / pyroelectrically modulated conductive senso
r consisting of carbon nanotube field effect transistor (SWNT-FET), which acts as a highly-sensitive charg
e sensor, and piezoelectric / pyroelectric polymer, and to study its sensor responses to the applied force
 and the light illumination. A device using a semiconducting-enriched SWNT thin film deposited on a poled 
PVDF film was fabricated and its sensor responses to the compressive pressure and the bending strain was m
easured. The sensor responses were enhanced by covering SWNT film with ion gel. 
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１．研究開始当初の背景 
 圧電センサーや焦電（赤外線）センサーは、
医療診断、セキュリティ技術、ロボット技術、
食品の品質管理など、幅広い分野で用いられ
ており、欠かすことのできないものである。
近年、これらのセンサーの高機能化（超音波
撮像素子、赤外線撮像素子、ロボットハンド
の触覚などへの応用）を目指し、大面積、高
密度集積化の研究が進められている。これを
実現するためには、各センサー素子の微細化
と高感度化が必要である。一般的な圧電・焦
電センサーは、外部からの応力や光（熱）の
信号を電圧信号に変換する圧電・焦電素子と
信号増幅を行う電界効果トランジスタ（FET）
のそれぞれ独立した素子から構成されてい
る。最近、圧電膜を Si-MOSFET のゲート電極
上に直接堆積させた一体型の力センサーが
Dahiya ら（Appl. Phys. Lett. 95 (209) 
034105.）によって提案され、集積化や性能
の向上が期待されている。しかし、このよう
な一体型センサーの研究は端緒に就いたば
かりであり、より高感度・高性能なセンサー
の実現が望まれている。 
そこで、我々は上記のSi-MOSFETの代わりに、

単層カーボンナノチューブ電界効果トランジ
スター（SWNT-FET）を用いた一体型センサー
の開発を着想した。SWNT-FETは、単層カーボ
ンナノチューブ（SWNT）の大きな実効表面積
と半導体量子細線の特徴により、チャネル部
近傍のわずかな電荷状態の変化に対して、ド
レイン電流を極めて敏感に変化させる。この
特徴を利用することによって、高感度なセン
サーを実現することが出来ると期待される。
さらに、SWNT-FETは高い移動度、大電流輸送
能力、機械的柔軟性を兼ね備えていることか
ら、有機FETで提案されている人工皮膚の様な
フレキシブルセンサーへの応用も期待される。 
 
２．研究の目的 
本研究では、SWNT-FET作製プロセスをベー

スとして、これに大面積に成膜可能で、機械
的柔軟性に優れた圧電性・焦電性のポリマー
（PVDFやP(VDF-TrFE)）を組み合わせ、圧電・
焦電センサーとしての機能を発現させること
を目指す。そのために、デバイス構造の最適
化、ポリマー膜の成膜条件・分極処理方法の
確立を行い、デバイス作製方法を確立させる。
そして作製したデバイスの応力や光に対する
応答特性を測定し、センサーとして動作する
ことを検証し、性能の評価を行う。また、フ
レキシブル基板上にこのセンサーを作製し、
圧縮応力や曲げ歪み等を検知するフレキシブ
ルセンサーの実現に取り組む。 
 

３．研究の方法 
(1) デバイス作製 
本研究では、センサー特性の評価の為に、次
の 2通りのデバイス構造を作製した。 
 
①� P(VDF-TrFE)被膜 SWNT-FET 

酸化膜付シリコン基板上に作製したバッ
クゲート型 SWNT-FET 上に、圧電・焦電性膜
を被膜した構造を作製した。この圧電・焦電
膜としては、ポリ弗化ビニリデンと三弗化エ
チレンの共重合体（P(VDF-TrFE)）をスピン
コ ー ト 法 に よ っ て 成 膜 し た 。 こ の
P(VDF-TrFE)は圧電性高分子として最も機能
するβ型結晶（all-trans 鎖が分極の向きを
揃えて充填される）がスピンコート法によっ
て容易に得られることが知られている。圧
電・焦電膜を形成後、フォトリソグラフィ法
でチャネル部にトップゲート電極を形成し、
トップゲート電極に電圧を印加することに
よって、圧電・焦電膜の分極の向きを揃える
分極処理を行った。 
 なお、このデバイスに用いる SWNT-FET の
チャネル材料として、次の 2通りの方法で作
製した SWNT 薄膜を用いて検討を行った。水
晶基板上で化学気相成長させた水平配向
SWNT をシリコン基板上に転写させたものと、
半導体 SWNT(純度 99％)を分散液から滴下し
て堆積させたものである。水平配向 SWNT 薄
膜は、ソース・ドレイン電極間を各々の SWNT
が直接一本で架橋しているため、高い移動度
が得られる。一方で、1/3 の割合で必ず金属
的カーボンナノチューブが含まれるため、デ
バイスごとの特性のばらつきが大きく、高い
オンオフ比を得るためには、デバイスごとに
高電圧をかけて金属 SWNT を除去する必要が
ある。一方で、半導体 SWNT 分散薄膜では、
電極間を複数の SWNT ネットワークが架橋し
ており、キャリアは SWNT 間をホッピング伝
導する。そのため、水平配向 SWNT 薄膜ほど
の高い移動度は得られないが、デバイスごと
の特性のばらつきが小さく、また、任意の基
板上に薄膜を形成できるというメリットが
ある。 
 
②PVDF シート上 SWNT 薄膜デバイス 
 圧電・焦電膜と SWNT 薄膜のハイブリッド
構造のセンサーとして原理検証の為に、あら
かじめ分極処理が施された PVDF シート（膜
厚 200μm）基板上に、櫛形の電極を形成し、
前述の方法で半導体 SWNT 薄膜を堆積させた
デバイスを作製した。 
 
(2)センサー特性の評価 
デバイスのセンサー応答特性の評価は、機

械的な力の印加や光照射に対して、SWNT 薄膜
のコンダクタンス変化を測定することによ
って行った。コンダクタンス測定は、プロー
バ、あるいは、ボンディングパッドに接続さ
れた金ワイヤーを介して、半導体パラメータ
アナライザーで、室温・大気圧下で行った。
圧縮圧力に対するセンサー応答評価のため
に、力印加用のプローブとロードセルをプロ
ーバと組み込んだ装置を作製し、力印加によ
る圧力とコンダクタンスの時間的変化を同
時に測定する計測プログラムを開発した。 
 



４． 研究成果 
初年度に実施した研究において、SWNT-FET
上に圧電・焦電膜の P(VDF-TrFE)を被膜する
デバイス構造（P(VDF-TrFE)被膜 SWNT-FET）
を作製し、膜の分極状態が SWNT-FET の電気
伝導特性に与える影響を調べた。トップゲー
ト電極に一時的に電圧を印加した後、FET の
伝達特性を測定したところ、一部のデバイス
に お いて、 伝 達特性 カ ーブの 閾 値 が
P(VDF-TrFE)膜の残留分極の方向に依存して
シフトする強誘電体メモリとしての特性を
確認することができた。しかし、膜を流れる
リーク電流が大きい為に、印加できる電圧が
制限され、膜の圧電・焦電性を発現させるま
で強い分極をすることが出来ず、そのためセ
ンサー応答を得るまでに至らなかった。 
そこで、この分極の困難を回避するために、
あらかじめ分極を持たせた PVDF シート上に
SWNT 薄膜を堆積してデバイスを作製し、この
デバイスを用いてセンサー応答特性を評価
した。 
 
本課題の研究で得られた成果を以下に挙

げる 
(1) PVDF シート上への半導体 SWNT 分散薄膜

の堆積とデバイス作製法の確立 
SWNT 薄膜の堆積法として知られる 3-アミ

ノプロピルトリエトキシシラン（APTES）に
よる表面処理は、基板表面のヒドロキシル
（OH）基を必要とする。そのため OH 基を持
たない PVDF や PET のようなポリマー基板で
はこの方法で SWNT を堆積することが出来な
かった。そこで基板表面に Alを薄く蒸着し、
自然酸化でAl2O3膜を形成することによって、
表面に OH 基が形成され、APTES 表面処理で、
効果的に SWNT 分散薄膜を堆積させることに
成功した。この方法を用いて予め櫛形電極を
作製した PVDF シート上に半導体 SWNT 薄膜を
堆積し、図１(a)に示すようなフレキシブル
デバイスを作製した。図１(b)に PVDF シート
上に堆積した SWNT 薄膜の SEM像を示す。SWNT
が一様に分散して堆積していることが分か
る。 

 
(2) 曲げ歪み・圧縮圧力に対するセンサー応

答を実証 
(1)で作製したデバイスを用いて測定した、
曲げ歪みと圧縮圧力に対するセンサー応答
をそれぞれ図 2(a)と(b)に示す。センサー応

答は、無負荷状態のコンダクタンスを基準に
してその変化の割合で示している。 
比較の為に示した圧電性を持たない PET 基
板上のデバイスの応答と比べて、センサー応
答の大きさに明らかな差が現れている。この
ことは、このコンダクタンス変化が SWNT 薄
膜自体の歪みによるものではなく、PVDF シー
トの圧電効果によるものであることを示唆
している。 
また、シートを曲げたときの曲率（1/R：R

は曲率半径）や圧縮圧力に対して、センサー
応答の大きさが線形的に変化することが分
かる。圧電効果によって PVDF シート表面に
誘起される表面電荷(分極電荷の変化)ΔP は
曲率1/Rや垂直方向の応力X3に対して比例関
係にあることから、この線形的な応答は、
PVDF 表面に誘起された表面電荷によって、そ
れに比例する数のキャリアが SWNT に誘起さ
れたためと考えられる。 
 
(3) イオンゲル塗布によるカップリング効

率の向上 
PVDF シート上の SWNT 薄膜にイオンゲルを

塗布すると、カップリング効率が向上し、セ
ンサー応答が２～３倍程度、増大することが
分かった。これは PVDF シートと SWNT 薄膜の
間に電気二重層が形成され、これにより PVDF
表面の分極電荷が、SWNT 内のキャリアとより
効率的にカップリングし、より多くのキャリ
アを誘起するためと考えられる。 
 

(4) 半導体 SWNT 分散薄膜による極微量ガス
に対する巨大応答の観測 

半導体 SWNT 分散薄膜の雰囲気ガスに対す
る影響評価の一環として、極微量（ppb～ppm
オーダー）の NO2や NH3のガス曝露に対するセ
ンサー応答を評価した。その結果、コンダク

 

図 1(a) PVDF シート上 SWNT 薄膜デバイス 
 (b)PVDF シート上に堆積した SWNT 薄膜 

 
図 2(a)シートの曲率（1/R）に対するセン
サー応答、(b)圧縮圧力に対するセンサー応
答 



タンスが 2～4 桁も変化する巨大なセンサー
応答を示すことが分かった。この原因は、FET
の伝達特性のガス曝露前後の変化から、セン
サー応答がサブスレッショルド領域で起こ
っていることと、ガス曝露によって SWNT 自
体だけでなく、SWNT 同士の接合部のコンダク
タンスも変化することに起因していること
が示唆された。この極度にガス曝露に敏感な
センサー応答は、従来の CVD 成長で作製した
SWNT 薄膜では見られなかった応答であり、圧
電・焦電センサーとして用いる場合には、大
きな外乱となり得る。SWNT を保護膜で封止す
るなどして、外気の影響を防ぐ必要があると
考えられる。一方で、この半導体 SWNT 分散
薄膜が優れたガスセンシングのためのコア
材料として優れた性能を有していることを
示唆している。 
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