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単層カーボンナノチューブ(SWNT)の側壁構造を指すカイラリティ(n, m)の制御は、その発見当

初以来の究極課題である。それへのアプローチの 1 つである炭素分子を前駆体として用いる手法

では、成長温度が高温(≲900 ℃)であるため成長途中で(n, m)が変化するので、低温化プロセスが希

求されてきた[1]。そこで筆者等は SWNT の最小構成単位分子のカーボンナノリング(CNRs: シク

ロパラフェニレン[n]CPPs, n=6~12) [2]に対して[Fig. 1(a)]、低温化を期待できるプラズマプロセシ

ング(PPC)を駆使した結果、成長促進炭素源の堆積(CVD)と成長阻害物質のエッチング(ETC)間の

平衡状態を維持する臨界温度での PPC により、SWNT カイラリティ制御の可能性を見出した。 

 実験装置では、C2H5OH/H2混合 RF 放電プラズマ円柱の中央付近に CPP スピンコートの SWNT 

成長基板を包み囲んだ電気炉を配備しており、最初に H2主体プラズマを照射して基板温度(Tsub) 

の関数として ETC 効果を調べた。その結果、Tsub=350 ℃と 700 ℃の間では完全な ETC が発生し、 

２つの臨界温度の存在が判明した。この低温側の臨界温度 350 ℃において C2H5OH 主体(12 % H2) 

の PPC を施すと、CVD と ETC 間平衡に起因した SWNT の成長の兆候と完全成長の２形態が観測 

された。前者ではラマンスペクトルの高波数帯ではアモルファスカーボン(AC)の特性を示すが、 

低波数(RBM)帯では極小のピークが存在し(ωLAR)[Fig. 1(b)挿図]、成長途中で AC で覆われたものと 

考えられ、幼虫の SWNT (larvi-SWNT)と言える。この ωLARから SWNT の直径 d を算出すること 

ができ、それを前駆体分子 n=6~12 の CPPs と比較すると、Fig. 1(b)に示すように良く一致する。 

後者の完全な単一カイラリティ SWNT 成長形態は、n=10 と 12 の CPPs の場合でのみ観測され 

た。これらのラマンスペクトルにおいて、CPPs の直径と等しい直径を与える RBM の振幅が高 

波数帯の G-band と D-band に比べて極めて大きいことと、G-band の微細構造から Metallic SWNTs 

と断定できる[Fig. 1(c]。又、中間波数帯の 860 cm-1ピークの存在から Armchair 型への帰属が予想 

されるが、最近の文献によると更なる議論が必要である[3]。総じて本研究において、従来最低温 

の 350 ℃下で、near (10,10)と(12,12) Metallic SWNTs の単一カイラリティ成長を初めて実現した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 1(a) Structure of armchair [n]CPP and goal to reach for the growth. (b) Comparison of diameters 

between CPPs and larvi-SWNTs. Inset: example of Raman spectrum of larvi-SWNT in low-frequency 

region. (c) Growth of single-chirality SWNT at Tsub=350 ℃: Raman spectrum for the case of [12]CPP. 
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