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１．研究実施の概要 

本研究プロジェクトでは、新規カーボンナノチューブの創製、評価、電子物性の実験的

理論的研究および電子デバイス応用に向けた、今までに例のない創製から応用まで一貫し

た研究を推進するため、名大、東レ(株)・(株)東レリサーチセンター、青山学院大、東北大

および富士通(株)で研究チームを構成している。この結果、平成１７年度では、（１）金属

外接型フラーレンピーポットの初めての創製とその高分解能 TEM 観察の成功、（２）極細

２層カーボンナノチューブの合成・精製と高純度２層カーボンナノチューブからの初めて

の蛍光測定に成功、（３）カーボンナノチューブの共鳴ラマン分光と発光分光の実験結果から、

螺旋度の異なるナノチューブの存在比を理論的に求めることに成功、（４）アルミナ細孔中の多層カ

ーボンナノチューブで Tc=12K という世界最高温度で超伝導転移を発現させることに成功、および、

（５）新世代ナノチューブデバイス設計に向けて、これまでに分散法により DWNT-FET を試作に成

功した。今後は、各グループと今まで以上に密に連携を取り、日本発の新世代カーボンナノチュー

ブ物質の基礎と応用を世界に向けて、更にアピールしたい。 

 

２．研究実施内容 

本研究プロジェクトでは、新規カーボンナノチューブの創製、評価、電子物性の実験的

理論的研究および電子デバイス応用に向けた、今までに例のない創製から応用まで一貫し

た研究を推進するため、名大、東レ(株)・(株)東レリサーチセンター、青山学院大、東北

大および富士通(株)で研究チームを構成している。以下に各研究グループの具体的な研究

実施内容を箇条書きにする： 

（１）名古屋大学グループ： 

新規ナノチューブ物質、特に２層カーボンナノチューブ（ＤＷＮＴ）の高純度かつ高品

質の合成を、名古屋大学グループが独自に開発したゼオライト基盤を用いた化学気相蒸着

（ＣＣＶＤ）法を用いて実現した。特に、直径が細く、バンドルを作る DWNT の高純度合成

に成功した。また、最近、名大・東レの共同研究グループが開発した、メゾポーラスシリ

カをテンプレートとする CCVD 法で更に高品質の DWNT の創製を行った。さらに、各種の金



属原子を内包したフラーレン（金属内包フラーレン）を、単層カーボンナノチューブ（SWNT）

あるいは多層カーボンナノチューブ（MWNTs）に内包させ、新規のナノチューブ・金属内包

フラーレンのハイブリッド物質（通称、ピーポット）を創製することにも成功した。 

ゼオライトおよびメゾポーラスシリカ基盤を用いた触媒気相化学蒸着法（CCVD）によ

り、高純度・高品質の DWNT の合成に成功した。特に、直径が２nm 前後の細い DWNT は単層

カーボンナノチューブと同様に、束（バンドル）を形成する。バンドルを形成する DWNT は、

従来の直径が３－５nm と太い DWNT と比較して欠陥が少ない、しなやかなチューブであるこ

とが分った。 

カーボンナノチューブに各種の金属内包フラーレンを内包した、ナノ・ピーポットを

合成した。特に、テルビウムやガドリニウム金属内包フラーレン・ピーポットでは、内包

された金属原子のリアルタイムでのダイナミックスを高分解能 TEM で追跡することに、世

界に先駆けて成功した。テルビウム金属原子がフラーレンから離れ、フラーレンとカーボ

ンナノチューブが作る内部空間を彷徨する様子を実験的に観測することに成功した。また、

セシウム原子が C60に外接したピーポット、(CsC60)n@SWNT、を世界に先駆けて創製してその

高分解能電子顕微鏡像を得ることにも成功した（図１）。 

 

 

 

  以上の成果概要にあるように、高純度の２層カーボンナノチューブや金属内包フラー

レン・ピーポットなどの新規なナノチューブ物質の合成に成功し、また、これらの電子デ

バイスへの応用にも大きな成果が得られつつある。また、知的財産に関しても、主に２層

CNT 関連を中心に、現在まで４件の特許申請を行っている。これは本研究が基礎研究のみな

らず応用と実用化に密接に関連していることを意味している。 

（２）東レ（株）グループ： 

当社が名大グループと共同で開発してきた触媒気相化学蒸着（CCVD、Catalyst-supported 

CVD）法において、担体としてゼオライトまたはメソポーラス材料を用いることで、直径、

結晶化度、形態等の物性が異なる２層ＣＮＴの合成が可能となった。ラボ装置での検討を

a

図 1．世界初の外接金属フラーレン・ピーポット、(CsC60)n@SWNT、の高分解能ＴＥＭ

像とそれに基づく構造モデル 



もとに、触媒の前処理法や反応雰囲気（不活性ガス下、真空下）の最適化を進め、試作機

の作り込み、導入を行い量産化へ向けた検討を継続している。 

また実際のＣＮＴ用途展開のためには精製法が必須となるが、既存の酸、アルカリを用

いた担体溶解法とは全く異なる、有機溶媒と水の分離性質を利用した新規精製法を開発し

た。これら種々の技術開発により、ＣＮＴ量産化および用途展開を図っている。 

（３）東北大学グループ 

 東北大グループ（齋藤、Jiang、佐藤、小

山、Park、泉田）は、カーボンナノチューブ

の共鳴ラマン分光(RRS)と発光分光(PL)の実

験結果から、螺旋度の異なるナノチューブの

存在比を求めることを目的に、RRS, PL の強

度を計算した。この計算を行うために、前年

度からナノチューブの円筒の極率を考慮し

た、電子状態計算、フォノン計算、電子格子相互作用の計算のプログラムを開発してきた。

このプログラム群の完成により、共鳴ラマン分光、発光分光の光学プロセスである、（１）

光誘導吸収、（２）フォノン放出による非弾性散乱、（３）光自然放出発光などの行列から、

分光強度を求めることができた。これにより、図のような、２種類のフォノンからなる、

二重共鳴ラマン分光のフォノンの同定が可能になった。また、どの(n,m)のナノチューブが

良く光るかの情報を明らかにした。 

この結果、RBM（直径が振動するモード）と G-と呼ばれるフォノンモードは、強い螺旋度

依存性があるが、G+フォノンモードの螺旋度依存性は、比較的小さいことを見出した。発

光分光でも、緩和が非常に速く進行するナノチューブが存在することを見出した。これら

は、どのナノチューブを光学材料として使ったらよいかを示唆するもので、応用上も重要

な結論である。 

（４）青山学院大学グループ 

 多層カーボンナノチューブにおける世界最高温度の超伝導発見 

 カーボンナノチューブ（ＣＮＴｓ）において過去２件しか超伝導の報告がなく、一件は

単層ＣＮＴｓロープにおける Tc=0.4K という極低温での発現、もう一件は直径が 0.4nm とい

う単層ＣＮＴｓにおけるマイスナ－効果のみからの報告で電気抵抗は低温で逆に増大する

ものであった。これらに基づき春山チームでは多層ＣＮＴｓを使って超伝導発現を探索し

た。そのために、多孔質アルミナ膜のナノ細孔に多層ＣＮＴｓのアレイをアルコールガス

で気相形成し、その先端を金電極で完全終端することを試みた。その結果、Tc=12K という

世界最高温度で超伝導転移を発現させることに成功した。 

 またこの超伝導発現が一次元特有の物性である朝永・ラッティンジャー液体との競合に

強く依存すること、この競合の度合いとＴｃが多層ＣＮＴｓの電気的に活性な層数により

決まる可能性を見出した。 

（５）富士通（株）グループ 

 従来 DWNT は、アーク放電等による合成後に化学処理を施し精製することにより得られて

EF 
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図２ ２つのフォノンによるラマン散乱過



きた。基板上に高収率かつ低温で DWNT を合成できれば、そのまま電気応用に適用すること

が可能となる。そこで我々は、DWNT を Si 基板上に成長することを目的に、熱フィラメント

CVD(HF-CVD)による実験を行った。Fe(0.4nm)/Al(5nm)の 2 層構造を堆積した Si 基板を用い、

真空槽内に導入後アセチレンとアルゴンの混合ガス(1:9)を原料として HF-CVD 法による成

長を行った。成長時の基板温度は 590℃であり、成長中には混合ガスを水素により希釈した。

その結果、図１の走査型電子顕微鏡像(SEM)に示すように長さ約 70μm の基板に配向したナ

ノチューブが得られた。透過型電子顕微鏡(TEM)による観察から(図 2)、ナノチューブは主

に直径 4nm 程度の DWNT から成り、DWNT が 75%(単層ナノチューブは 15%)の高収率で成長し

ていることがわかった。 

 

 

その他、シミュレーションでは、これまでの SWNT の形成シミュレーションを DWNT に展

開するため分子動力学法に層間ポテンシャルを導入し計算を開始した。また DWNT を形成し

たり、加工するためのアニール炉およびエッチング装置も今年度に整備し、これらを用い、

新たに提案した新構造 DWNT-FET のプロセス開発を進めていく。 

（６）東レ・リサーチグループ 

 新たに創製された CNT におよびそれを用いたデバイスについて、透過型電子顕微鏡

（TEM）を中心とした評価手法の確立を目指す。これまでに、TEM の評価に適したサンプル

作製方法を確立し、基板上に成長させた CNT の面密度の評価、および基板との界面におけ

る触媒の分布、触媒と CNT の界面の評価を実施した。また、さらに３次元 TEM トモグラフ

ィ技術を導入し、触媒／CNT 共存系における触媒の分布状況などを明らかにした。 

今後は、上記の技術を発展させ、CNT／触媒界面のより詳細な評価を実施する予定である。 

今年度は、特に CNT／触媒共存系において、３次元 TEM トモグラフィを適用して、触媒の分

布状況を明らかにした。ここで、TEM トモグラフィとは、医療分野で用いられている CT

（Computer Tomography）スキャンの技術と原理的には同等であり、様々な確度から得た透

過像をフーリエ空間上で合成し、３次元最構成像を構築し、その像から厚みゼロの断層像

を取得する方法である。（画像については、非常に重たいので割愛します）。これにより、

CNT と共存する触媒の存在位置、さらには触媒粒子の３次元的な形状分布（粒径→体積へ）

が得られるようになった。 

50 μm 5 nm 
図３ 基板から配向成長したナノチューブの 

SEM 像 
図４ DWNT の TEM 像 



３．研究実施体制 

「名古屋大学」グループ 

①研究分担グループ長：篠原 久典（名古屋大学大学院理学研究科、教授） 

②研究項目：新世代カーボンナノチューブの創製と評価、応用 

 

「青山学院大学」グループ 

①研究分担グループ長：春山 純志（青山学院大学理工学部、助教授） 

②研究項目：CNT 物性の実験的解明と超伝導発現の探索 

 

「東北大学」グループ 

①研究分担グループ長：齋藤 理一郎（東北大学大学院理学研究科、教授） 

②研究項目：チームの理論的サポートと実験結果の解析 

 

「富士通デバイス基礎研究」グループ 

①研究分担グループ長：粟野 祐二（富士通株式会社 LSI 事業本部デバイス開発統括部、

統括部長付） 

②研究項目：カーボンナノチューブおよびピーポッドのデバイス応用 

 

「東レ㈱化成品研究所」グループ 

①研究分担グループ長：吉川 正人（東レ株式会社化成品研究所、主任研究員） 

②研究項目：物性を制御した CNT 合成基礎検討と量産化検討 

 

「㈱東レリサーチセンター」グループ 

①研究分担グループ長：杉山 直之（東レリサーチセンター形態科学研究部、研究員） 

②研究項目：ＴＥＭおよびラマン分光を用いた「ピーポット」の評価方法の確立 
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