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清浄な架橋カーボンナノチューブに量子欠陥を導入 

－通信波長帯量子光源の高性能化へ新手法－ 

理化学研究所（理研）光量子工学研究センター量子オプトエレクトロニクス研

究チームの小澤大知基礎科学特別研究員、加藤雄一郎チームリーダー（開拓研究

本部加藤ナノ量子フォトニクス研究室主任研究員）、開拓研究本部加藤ナノ量子

フォトニクス研究室の大塚慶吾訪問研究員（研究当時）、東京大学大学院工学系

研究科機械工学専攻の丸山茂夫教授らの国際共同研究グループ※は、合成直後の

清浄な表面を持つ架橋カーボンナノチューブ[1]に量子欠陥[2]と呼ばれる発光体

を導入する手法を開発しました。 

本研究成果は、カーボンナノチューブを用いた量子光源の高性能化につなが

ると期待できます。特にカーボンナノチューブ単一光子源[3]は、室温で動作する

通信波長帯の光子源であるため、小型化や長距離伝送に向いていることから、量

子通信への応用が注目されています。 

カーボンナノチューブに有機分子をまばらに結合させることで、量子欠陥を

導入できます。カーボンナノチューブをシリコン基板の溝に架橋すると、一般的

な溶液分散のカーボンナノチューブと比較して発光効率が数倍高くなるため、

量子欠陥を導入できれば高性能な量子光源になると期待されてきました。しか

し、既存の量子欠陥の導入手法は溶液中でのみ可能でした。 

今回、国際共同研究グループは有機分子の蒸気を用いて反応させることで、架

橋したまま量子欠陥を導入することに成功しました。また、2,000 本以上のカー

ボンナノチューブについて、反応前後の発光スペクトルを比較したところ、チュ

ーブ直径に依存した反応性や発光特性を示すことが明らかになりました。 

本研究は、オンライン科学雑誌『Nature Communications』（5 月 20 日付：日本

時間 5 月 20 日）に掲載されました。 
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１．背景                                   

 

単層カーボンナノチューブ（以下、カーボンナノチューブ）は、炭素原子が六

角形の格子状に並んだ原子一層の膜（グラフェン）を直径 1～3 ナノメートル

（nm、1nm は 10 億分の 1 メートル）程度の筒状に丸めた構造を持つ物質です

（図 1a）。その炭素原子の並び方（幾何構造）は、チューブの直径とカイラル角

と呼ばれる角度で特徴付けられ、（n, m）という二つの整数の組み合わせで特定

できます（図 1b）。 
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図 1 単層カーボンナノチューブの模式図 

(a) 単層カーボンナノチューブは、炭素原子が六角形の格子状に並んだ原子一層の膜（グラフェン）を筒状

に丸めた構造をしている。その直径は 1～3 nm 程度である。 

(b) (a)のカーボンナノチューブの円周一巻きに相当するベクトル（赤い矢印）をグラフェン上に描くと、グ

ラフェンの基本格子ベクトル a1、a2の重ね合わせで表現できる。このときに現れる二つの係数 n、m を

用いて、カーボンナノチューブの幾何構造を定義する。図中のθをカイラル角と呼ぶ。 

 

カーボンナノチューブの量子欠陥と呼ばれる発光体は、光通信に使われてい

る近赤外光領域（波長 1,200～1,600 nm）で発光すること、また室温で単一光子

を発生することから、ナノフォトニクス[4]や量子情報処理技術[5]への応用を念頭

に置いた研究が進められています。合成直後の清浄なカーボンナノチューブを

シリコン（Si）基板の溝に架橋したまま利用できれば、一般に用いられる溶液分

散のカーボンナノチューブと比較して数倍の発光効率を示すため、高性能な量

子光源が得られると期待できます。しかし、量子欠陥を導入する既存の反応は溶

液中でしか適用できないため、これまで架橋カーボンナノチューブに対して用

いることができませんでした。 

 

２．研究手法と成果                              

 

国際共同研究グループは、溶液プロセスを一切介さない方法として、有機分子

の蒸気を用いた反応に着目し、気相化学反応による架橋カーボンナノチューブ

への量子欠陥導入を実証することを試みました。 

まず、Si 基板の幅約 0.5～3.0 マイクロメートル（µm、1µm は 100 万分の 1 メ

ートル）の溝にカーボンナノチューブを多数合成して架橋させます。その Si 基

板と有機分子のヨードベンゼンをガラスセルに封入し、ヨードベンゼンの蒸気

をカーボンナノチューブに吸着させます。そして紫外線を照射すると、光化学反

応が始まり、架橋カーボンナノチューブにヨードベンゼンがまばらに結合した

量子欠陥が導入されます。 

量子欠陥の導入は、反応の前後で同一カーボンナノチューブの発光スペクト

ルを比較することで確認できます。図 2 に示すように、反応前は発光強度のピ

ークが E11の一つであるのに対して、反応後には低エネルギー側に二つの新しい
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ピーク E11
-、E11

-*をそれぞれ観測しました。この二つのピークが量子欠陥からの

発光を示しています。また、反応により E11ピークの強度が減少することも観測

しました。 

 

 
 

図 2 同一カーボンナノチューブにおける反応前後の発光スペクトル 

反応前は E11ピークのみだったが、反応後は量子欠陥に由来する E11
-、E11

-*ピークをそれぞれ観測した。 

 

反応後もカーボンナノチューブが Si 基板の溝に架橋された構造を維持してい

るか確かめるために、走査電子顕微鏡[6]像（図 3a）と発光イメージ（図 3b）を

撮影しました。これらの実験結果から、溝の端から端までカーボンナノチューブ

が架橋されていることが分かりました。 

 

 
 

図 3 反応後の架橋カーボンナノチューブの走査電子顕微鏡像と発光イメージ 

(a) 反応後の架橋カーボンナノチューブの走査電子顕微鏡像。黒く見える部分が Si 基盤の溝で、白い糸の

ように見えるのがカーボンナノチューブで、矢印で指した位置に架橋されている。スケールバーの長

さは 1µm。 

(b) E11 ピークの強度をプロットした発光イメージ。スケールバーの長さは 1µm。点線は溝の両端を示す。 
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ただし、カーボンナノチューブの物性は幾何構造によって大きく異なるため、

その幾何構造を決定し、さまざまなカーボンナノチューブと比較することが重

要です。そこで、独自に開発した全自動顕微分光装置[7]を用いて、Si 基板上に合

成したカーボンナノチューブの位置・幾何構造・長さを 1,000 本単位でデータ

ベース化し、所望のカーボンナノチューブを測定対象としました（カイラリテ

ィ・オン・デマンド測定）。合計 2,000 本以上のカーボンナノチューブについて、

反応前後での発光スペクトルを調べた結果、カーボンナノチューブの直径が小

さいほど反応による発光強度の減少割合が大きくなることが分かりました。 

さらに、チューブ直径と発光強度の減少割合とを関連付ける物理モデルを構

築し、導入された欠陥の密度を定量的に求めることに成功しました。ここではカ

ーボンナノチューブの光励起による励起子（電子−正孔対）生成から、拡散、再

結合までの過程をシミュレーションすることで発光強度を見積もりました。反

応前後の発光強度の減少割合について、実験結果とシミュレーションとで比較

して欠陥密度を見積もったところ、カーボンナノチューブの長さ 1µm あたり 1

～2 個の欠陥が導入されることが分かりました（図 4）。また、チューブ直径が

小さいほど反応性が高く、同じ反応条件ではより高密度に欠陥が導入されるこ

とが明らかになりました。 

 

 
 

図 4 欠陥密度のチューブ直径依存性 

2,000 本以上の異なるカーボンナノチューブに対して反応前後の発光スペクトルを解析し、直径ごとの欠

陥密度を見積もった。カーボンナノチューブの長さ 1µm あたり 1～2 個の欠陥が導入され、導入された欠

陥はチューブ直径が小さいほど高密度であることが分かった。 

 

３．今後の期待                                

 
本研究では、気相化学反応法を用いて架橋カーボンナノチューブに量子欠陥

を導入できることを実証しました。架橋カーボンナノチューブへの気相化学反

応が可能になったことで、反応分子数の精密なコントロールが実現し、単一分子

レベルで量子欠陥を導入できる技術への道が開けました。 
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本手法は、カーボンナノチューブの長さ 1µm あたり 1～2 個という、非常に

低密度の欠陥が導入できる点で重要です。今後さらに反応条件を最適化し、カー

ボンナノチューブ 1 本に対して量子欠陥が 1 個だけ存在する構造が作製できれ

ば、単一光子源としての性能向上につながると期待できます。 
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５．補足説明                                 

 

[1] カーボンナノチューブ 
炭素原子だけからなるチューブ状ナノ物質。単層カーボンナノチューブと、単層カー

ボンナノチューブが入れ子になった多層カーボンナノチューブがある。本研究では単

層カーボンナノチューブのみを用いた。 

 

[2] 量子欠陥 
結晶から意図的に原子を取り除いたり、原子あるいは分子を加えることで作られる発

光体。ここではカーボンナノチューブとベンゼン分子が結合した形の量子欠陥を作製

した。 

 

[3] 単一光子源 
光子を一つずつ発生する光源。量子通信に利用される。カーボンナノチューブは単一

光子源として、光通信に用いられている波長帯であること、室温動作すること、シリ

コン基板上で合成可能なことなど応用上のメリットが多く、注目されている。 

 

[4] ナノフォトニクス 
ナノスケールの光デバイス。波長より短い長さスケールであるため、従来の光学とは

異なる技術を利用する必要がある。カーボンナノチューブの直径は 1～3 nm であり、

波長の 1,000 分の 1 程度の大きさであるため、ナノスケールの光源としての応用が

考えられている。 
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[5] 量子情報処理技術 
量子計算や量子通信など、量子状態を用いた情報処理技術。古典コンピューターと比

較して飛躍的な性能向上が期待されており、量子超越性として話題になっている。解

読不可能なことが物理法則で保証される量子暗号など、単一光子の量子状態を用いた

通信の研究も進められている。 

 

[6] 走査電子顕微鏡 

光を使う代わりに電子を使って試料周辺を走査し、反射像を撮影する顕微鏡。分解能

が光学顕微鏡の約 100 倍高く、数 nm の構造まで観察できる。 

 

[7] 全自動顕微分光装置 
理研研究チームが独自開発した装置。自動ステージにより試料表面を 10 mm×10 mm

以上の範囲にわたって常に焦点を合わせた状態で走査できるほか、励起レーザーの波

長・強度・偏光を自動制御してフォトルミネッセンス分光や励起分光、光伝導度分光、

電界発光分光などを測定できる。自動測定により数千本のカーボンナノチューブが評

価できるため、合成段階で完全に制御することが難しいナノ物質であっても、原子レ

ベルで正確な構造を特定して利用することが可能になる。 
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