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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】ナノ構造の長軸が実質的に整列され得る、基板
の表面にナノチューブ（例えば、カーボンナノチューブ
）等のナノ構造を均一に成長させるための方法を提供す
る。
【解決手段】ナノ構造は、複合材料等の種種の用途に使
用するためにさらに処理できる。例えば、一組の整列し
たナノ構造は、材料の特性を強化するために、バルク形
成または別の表面に形成され、別の材料へ転写できる。
場合によっては、ナノ構造は、例えば、２つの材料また
は層の間にある界面に機械的補強を与える等、材料の機
械的性質を強化できる。場合によっては、ナノ構造は、
材料の温度特性および／または電子特性を強化できる。
本発明は、バッチ処理および連続処理を含む、ナノ構造
を成長させるためのシステムおよび方法も提供する。
【選択図】図６
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　明細書または図面に記載のナノ構造強化された複合体およびナノ構造強化方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　（連邦政府支援による研究または開発）
　本発明は、以下の政府による契約（ＤＭＩ－０５２１９８５（全米科学財団により付与
））の下でなされた。政府は本発明において一定の権利を有する。
【０００２】
　（発明の分野）
　本発明は、概して、ナノ構造を含む複合材料であるナノ構造の合成および処理、ならび
に関連するシステムおよび方法に関する。
【背景技術】
【０００３】
　（発明の背景）
　複合体は、２つ以上の構成要素を含む異成分を含む構造であり、各構成要素の個別の特
性および、該当する場合、相乗効果を利用する組み合わせである。先端複合体は、配向性
（異方特性）を有する材料が形成されるように、通常、整列した、または織り込まれた繊
維である、加工された（例えば、人工の）繊維が基質に埋め込まれた材料の階級を言及す
る。先端複合体の一般例として、連続的に整列した炭素繊維（堅い／強い／軽い）がポリ
マー（エポキシ）基質に埋め込まれた黒鉛エポキシ（Ｇｒ／Ｅｐ）がある。これらの材料
は、他の用途として、ステルス爆撃機および兵士、およびスポーツ用品において使用され
ている。複数の材料を含む先端複合システムは、軽量化により良い結果が得られる用途に
おいても有用である。
【０００４】
　マクロ先端複合体を含む、他の材料とカーボンナノチューブ（ＣＮＴ）を組み合わせる
ことによって、強化された物理的特性、特に、強化された工学的性質を有するさらに新し
い材料を作ることができる。具体的には、ＣＮＴは、研究され、ポリマーの補強として広
く適用されている。ＣＮＴは、例えば、個別のＣＮＴが熱可塑性物質に埋め込まれ、その
後、抜き取られる、いくつかのポリマーへの強い接着を示すことが証明されている。複合
材料におけるＣＮＴの使用が研究されている一方、既存のＣＮＴ処理技術は、しばしば、
いくつかの欠点を示す。例えば、ＣＮＴの合成によって、しばしば、直径が大きく、長さ
が十分ではない構造物が得られ、ＣＮＴ軸の整列は好ましくない。また、通常、二次材料
によってＣＮＴを均一に湿潤する必要がある、二次材料におけるＣＮＴの分散は、しばし
ば、ＣＮＴ凝集によって妨げられる。最後に、特に、大きい（例えば、およそミクロンの
直径）先端繊維、二次材料（基質）、および二次材料において正確に整列したＣＮＴを含
むシステムにおいてナノチューブの整列が好ましい場合、二次材料においてＣＮＴを整列
させることは、一般的に困難かもしれない。これらの欠点の１つ以上を示す、ＣＮＴの無
秩序な配列および／または低い体積分率を含む複合体の多数の例がある。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　したがって、改良された材料および方法が必要である。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　（発明の概要）
　本発明は、複合体（ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ　ａｒｔｉｃｌｅ）を形成する方法を提供し、
該方法は、それぞれ接合表面を有する、第１および第２基板を提供するステップと、一組
の実質的に整列したナノ構造が、接合表面の少なくとも１０％の表面上または表面内に均
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一に分散するように、第１および第２基板の少なくとも１つの接合表面上または表面内に
ナノ構造を配列するステップと、基板の界面を形成するために、それぞれの接合表面を介
して第１および第２基板を互いに結合させるステップであって、界面は、一組の実質的に
整列したナノ構造を含むステップと、を含む方法を提供する。
【０００７】
　本発明は、それぞれ接合表面を有する、第１および第２基板を提供するステップと、第
１および第２基板の少なくとも１つの接合表面上または表面内に一組の実質的に整列した
ナノ構造を配列するステップであって、ナノ構造は、１００ｎｍ以下の平均直径を有する
ステップと、基板の界面を形成するために、それぞれの接合表面を介して第１および第２
基板を互いに結合させるステップであって、界面は、一組の実質的に整列したナノ構造を
含むステップと、を含む、複合体を形成する方法も提供する。
【０００８】
　本発明は、凝集構造を形成するために、互いに関連する複数の繊維を含む基板を提供す
るステップと、一組の実質的に整列したナノ構造が、構造の全体にわたって本質的に均一
に分散するように、複数の繊維に関連してナノ構造を配列するステップと、を含む、複合
体を形成する方法も提供する。
【０００９】
　本発明は、それぞれ接合表面を有する、第１および第２プリプレグ複合層を提供するス
テップと、一組の実質的に整列したナノチューブが、接合表面の少なくとも１０％の表面
上または表面内に均一に分散するように、第１および第２複合層の少なくとも１つの接合
表面上または表面内にナノチューブを配列するステップと、層の界面を形成するために、
それぞれの接合表面を介して第１および第２複合層を互いに結合させるステップであって
、界面は、一組の実質的に整列したナノチューブを含むステップと、ナノチューブとプリ
プレグ複合層を結合させるために、プリプレグを硬化するステップと、を含む、複合体を
形成する方法も提供する。
【００１０】
　本発明は、表面上または表面内に一組の実質的に整列したナノ構造を含む表面を基板に
提供するステップであって、ナノ構造の長軸は、表面と実質的に非平行の配向に実質的に
整列するステップと、ナノ構造の長軸が、表面と平行の配向に実質的に整列するように、
ナノ構造の配向を変更するための機械的なツールで基板を処理するステップと、を含む複
合体を形成する方法も提供する。
【００１１】
　本発明は、材料層の界面を形成する、第１材料層と、第１材料層に一体的に連結される
第２材料層と、を含む複合体であって、界面は、界面の少なくとも１０％にわたって均一
に分散した一組のナノ構造を含み、ナノ構造の長軸は、材料層の界面に非平行に実質的に
整列する、複合体にも関する。
【００１２】
　本発明は、材料層の界面を形成する、第１材料層と、第１材料層に一体的に連結される
第２材料層と、を含む複合体であって、界面は、一組のナノ構造を含み、ナノ構造の長軸
は、材料層の界面に非平行に実質的に整列し、ナノ構造は、１００ｎｍ以下の平均直径を
有する、複合体にも関する。
【００１３】
　本発明は、凝集構造を形成するために、互いに関連する複数の繊維を含む基板と、一組
の実質的に整列したナノ構造が、構造の全体にわたって本質的に均一に分散するように、
複数の繊維に関連して配列されたナノ構造と、を含む、複合体にも関する。
【００１４】
　本発明は、触媒材料を含む表面を成長基板に提供するステップと、成長基板の第１部分
を、表面でナノ構造の触媒形成を引き起こすために選択された一組の条件に曝すステップ
と、成長基板の第１部分を一組の条件に曝している間に、ナノ構造を成長基板の表面の第
２部分から除去するステップと、暴露および除去動作を該成長基板で少なくとも１回繰り
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返すステップと、を含む、ナノ構造を成長させる方法も提供する。
【００１５】
　本発明は、第１触媒材料を含む表面を成長基板に提供するステップと、成長基板の第１
部分を、表面でナノ構造の触媒形成を引き起こすために選択された第１一組の条件に曝す
ステップと、成長基板の第１部分を第１一組の条件に曝している間に、第１触媒材料を再
活性させる、または第１触媒材料を第２触媒材料に交換するために選択された第２一組の
条件で、成長基板の第２部分を処理するステップと、を含む、ナノ構造を成長させる方法
も提供する。
【００１６】
　本発明は、第１触媒材料を含む表面を成長基板に提供するステップと、成長基板を、表
面でナノ構造の触媒形成を引き起こすために選択された第１一組の条件に曝すステップと
、ナノ構造を成長基板の表面から除去するステップと、第１触媒材料を再活性させる、ま
たは第１触媒材料を第２触媒材料に交換するために選択された第２一組の条件で、成長基
板を処理するステップと、を含む、ナノ構造を成長させる方法も提供する。
【００１７】
　本発明は、その上にナノ構造を成長させるために適切な表面を有する成長基板であって
、触媒材料を含む成長基板と、成長基板の表面を、成長基板の表面でナノ構造の触媒形成
を引き起こすために選択された一組の条件に曝すことができる領域と、成長基板の表面を
、ナノ構造を成長基板の表面から除去するために選択された一組の条件に曝すことができ
る領域と、を含む、ナノ構造を成長させるシステムも提供する。
【００１８】
　本発明は、その上にナノ構造を成長させるために適切な表面を有する成長基板と、成長
基板の表面を、成長基板の表面でナノ構造の触媒形成を引き起こすために選択された一組
の条件に曝すことができる領域と、成長基板の表面を、ナノ構造を成長基板の表面から除
去するために選択された一組の条件に曝すことができる領域と、成長基板の表面を、第１
触媒材料を再活性させる、または第１触媒材料を第２触媒材料に交換するために選択され
た一組の条件に曝すことができる領域であって、成長基板は、回転可能で中が空洞の円筒
形の基板であり、ナノ構造は、成長基板の表面に直接形成される、領域と、を含む、ナノ
構造を成長させるシステムも提供する。
【００１９】
　本発明は、その上にナノ構造を成長させるために適切な表面を有する成長基板であって
、表面は、位相的に連続する表面である、成長基板と、成長基板の表面の第１部分を、成
長基板の表面でナノ構造の触媒形成を引き起こすために選択された一組の条件に曝すこと
ができる領域と、成長基板から触媒材料を実質的に除去せずに、成長基板の表面の第２部
分を、成長基板の表面からナノ構造を除去するために選択された一組の条件に曝すことが
できる領域と、成長基板の表面の第３部分を、成長基板の表面で触媒材料を化学的に処理
するために選択された一組の条件に曝すことができる領域であって、実施中には、少なく
とも２つの領域が同時に行われる、領域と、を含む、ナノ構造を成長させるシステムも提
供する。
【００２０】
　本発明の他の局面、実施例および特徴は、添付図面とともに検討される場合、以下の詳
述から明らかとなる。添付図は、概略図であり、正しい縮尺で描かれていない。明瞭にす
るために、すべての構成要素は、各図において示されているわけではなく、当業者が本発
明を理解できるようにするために説明図が不必要である場合、示される本発明の各実施例
のすべての構成要素も示されるわけではない。本明細書に援用される、すべての特許出願
および特許は、全体として参照することにより本明細書に援用される。矛盾がある場合、
定義を含む本明細書が統制する。
　例えば、本発明は以下の項目を提供する。
（項目１）
　それぞれ接合表面を有する、第１および第２基板を提供するステップと、
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　一組の実質的に整列したナノ構造が、該接合表面の少なくとも１０％の表面の上または
表面内に均一に分散するように、該第１および第２基板の少なくとも１つの該接合表面上
または表面内に該ナノ構造を配列するステップと、
　該基板の界面を形成するために、それぞれの接合表面を介して該第１および第２基板を
互いに結合させるステップであって、該界面は、該一組の実質的に整列したナノ構造を含
む、ステップと
　を含む、複合体を形成する方法。
（項目２）
　前記ナノ構造は、ナノチューブ、ナノ繊維、またはナノワイヤである、項目１に記載の
方法。
（項目３）
　前記ナノ構造は、ナノチューブである、項目１に記載の方法。
（項目４）
　前記ナノ構造は、カーボンナノチューブである、項目１に記載の方法。
（項目５）
　前記第１および第２基板の少なくとも１つは、触媒材料を含む、項目１に記載の方法。
（項目６）
　前記第１および第２基板の少なくとも１つは、触媒材料を含む繊維、繊維のトウ、また
は織物である、項目１に記載の方法。
（項目７）
　前記配列するステップは、前記第１および第２基板の少なくとも１つの表面にナノ構造
を触媒により形成するステップを含む、項目１に記載の方法。
（項目８）
　前記接合表面上または表面内の一組の実質的に整列したナノ構造を配列する間に、該ナ
ノ構造は、支持材料と関連しない、項目１に記載の方法。
（項目９）
　前記配列するステップは、
　前記表面上または表面内の一組の実質的に整列したナノ構造を含む表面を有する成長基
板を提供するステップであって、該ナノ構造の長軸は、該表面と実質的に整列し、かつ非
平行である、ステップと、
　該一組の実質的に整列したナノ構造が、前記接合表面上または表面内に配列されるよう
に、該成長基板を前記第１および第２基板の少なくとも１つに接触させるステップと、
　該成長基板を該一組の実質的に整列したナノ構造から任意で分離させるステップと
　を含む、項目１に記載の方法。
（項目１０）
　前記ナノ構造の長軸は、前記表面と実質的に整列し、かつ垂直である、項目９に記載の
方法。
（項目１１）
　前記接触させる動作の前、該動作の間、および該動作の後、前記ナノ構造の整列は、実
質的に維持される、項目９に記載の方法。
（項目１２）
　前記結合させるステップは、前記第１および第２基板の接合表面の間への結合材料の追
加を含む、項目１に記載の方法。
（項目１３）
　前記基板は、繊維、プリプレグ、樹脂フィルム、乾燥織物、またはトウである、項目１
に記載の方法。
（項目１４）
　前記基板は、繊維と少なくとも１つのポリマー材料とを含むプリプレグである、項目１
に記載の方法。
（項目１５）
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　前記基板は、導電性材料、繊維、織物、またはナノ構造をさらに含む、項目１４に記載
の方法。
（項目１６）
　前記結合材料は、導電性材料、繊維、織物、追加のポリマー材料、またはナノ構造を任
意に含むポリマー材料である、項目９に記載の方法。
（項目１７）
　前記複合材料は、本質的に同一の条件下で、前記一組の実質的に整列したナノ構造を欠
いた本質的に同一の複合材料と比較した場合、より強い機械的強度／靭性を示す、項目１
に記載の方法。
（項目１８）
　前記複合材料は、本質的に同一の条件下で、前記一組の実質的に整列したナノ構造を欠
いた本質的に同一の複合材料と比較した場合、より高い熱伝導率および／または導電率を
示す、項目１に記載の方法。
（項目１９）
　前記熱伝導率および／または導電率は、異方性である、項目１に記載の方法。
（項目２０）
　前記配列する動作に続き、前記ナノ構造に１つ以上の支持材料を追加するステップをさ
らに含む、項目１に記載の方法。
（項目２１）
　前記支持材料は、モノマー、ポリマー、繊維、または金属である、項目２０に記載の方
法。
（項目２２）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも２０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目１に記載の方法。
（項目２３）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも３０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目１に記載の方法。
（項目２４）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも４０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目１に記載の方法。
（項目２５）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも５０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目１に記載の方法。
（項目２６）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも６０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目１に記載の方法。
（項目２７）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも７０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目１に記載の方法。
（項目２８）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも８０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目１に記載の方法。
（項目２９）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも９０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目１に記載の方法。
（項目３０）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも９５％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目１に記載の方法。
（項目３１）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の実質的に大部分の表面上または表面内に均一に分散す
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る、項目１に記載の方法。
（項目３２）
　前記ナノ構造は、１００ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１に記載の方法。
（項目３３）
　前記ナノ構造は、７５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１に記載の方法。
（項目３４）
　前記ナノ構造は、５０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１に記載の方法。
（項目３５）
　前記ナノ構造は、２５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１に記載の方法。
（項目３６）
　前記ナノ構造は、１０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１に記載の方法。
（項目３７）
　それぞれ接合表面を有する、第１および第２基板を提供するステップと、
　該第１および第２基板の少なくとも１つの接合表面上または表面内に一組の実質的に整
列したナノ構造を配列するステップであって、該ナノ構造は１００ｎｍ以下の平均直径を
有する、ステップと、
　該基板の界面を形成するために、それぞれの接合表面を介して該第１および第２基板を
互いに結合させるステップであって、該界面は該一組の実質的に整列したナノ構造を含む
、ステップと
　を含む、複合体を形成する方法。
（項目３８）
　前記ナノ構造は、ナノチューブ、ナノ繊維、またはナノワイヤである、項目３７に記載
の方法。
（項目３９）
　前記ナノ構造は、ナノチューブである、項目３７に記載の方法。
（項目４０）
　前記ナノ構造は、カーボンナノチューブである、項目３７に記載の方法。
（項目４１）
　前記第１および第２基板の少なくとも１つは、触媒材料を含む、項目３７に記載の方法
。
（項目４２）
　前記第１および第２基板の少なくとも１つは、触媒材料を含む、繊維、繊維のトウ、ま
たは織物である、項目３７に記載の方法。
（項目４３）
　前記配列するステップは、前記第１および第２基板の少なくとも１つの表面にナノ構造
を触媒により形成するステップを含む、項目３７に記載の方法。
（項目４４）
　前記接合表面上または表面内に前記一組の実質的に整列したナノ構造を配列する間に、
該ナノ構造は、支持材料と関連しない、項目３７に記載の方法。
（項目４５）
　前記配列するステップは、
　前記表面上または表面内に一組の実質的に整列したナノ構造を含む表面を成長基板に提
供するステップであって、該ナノ構造の長軸は、該表面と実質的に整列し、かつ非平行で
ある、ステップと、
　該一組の実質的に整列したナノ構造が、前記接合表面上または表面内に配列されるよう
に、該成長基板を前記第１および第２基板の少なくとも１つに接触させるステップと、
　該成長基板を該一組の実質的に整列したナノ構造から任意で分離させるステップと
　を含む、項目３７に記載の方法。
（項目４６）
　前記ナノ構造の長軸は、前記表面に実質的に整列し、かつ垂直である、項目４５に記載
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の方法。
（項目４７）
　前記接触させる動作の前、その間、およびその後、前記ナノ構造の前記整列は、実質的
に維持される、項目４５に記載の方法。
（項目４８）
　前記結合させるステップは、前記第１および第２基板の前記接合表面の間への結合材料
の追加を含む、項目３７に記載の方法。
（項目４９）
　前記基板は、繊維、プリプレグ、樹脂フィルム、乾燥織物、またはトウである、項目３
７に記載の方法。
（項目５０）
　前記基板は、繊維と少なくとも１つのポリマー材料とを含むプリプレグである、項目３
７に記載の方法。
（項目５１）
　前記基板は、導電性材料、繊維、織物、またはナノ構造をさらに含む、項目５０に記載
の方法。
（項目５２）
　前記結合材料は、導電性材料、繊維、織物、追加のポリマー材料、またはナノ構造を任
意に含むポリマー材料である、項目４５に記載の方法。
（項目５３）
　前記複合材料は、本質的に同一の条件下で、前記一組の実質的に整列したナノ構造を欠
いた本質的に同一の複合材料と比較した場合、より強い機械的強度／靭性を示す、項目３
７に記載の方法。
（項目５４）
　前記複合材料は、本質的に同一の条件下で、前記一組の実質的に整列したナノ構造を欠
いた本質的に同一の複合材料と比較した場合、より高い熱伝導率および／または導電率を
示す、項目３７に記載の方法。
（項目５５）
　前記熱伝導率および／または導電率は、異方性である、項目３７に記載の方法。
（項目５６）
　前記配列する動作に続き、前記ナノ構造に１つ以上の支持材料を追加するステップをさ
らに含む、項目３７に記載の方法。
（項目５７）
　前記支持材料は、モノマー、ポリマー、繊維、または金属である、項目５６に記載の方
法。
（項目５８）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも１０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
（項目５９）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも２０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
（項目６０）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも３０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
（項目６１）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも４０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
（項目６２）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも５０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
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（項目６３）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも６０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
（項目６４）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも７０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
（項目６５）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも８０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
（項目６６）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも９０％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
（項目６７）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の少なくとも９５％の表面上または表面内に均一に分散
する、項目３７に記載の方法。
（項目６８）
　前記ナノ構造は、前記接合表面の実質的に大部分の表面上または表面内に均一に分散す
る、項目３７に記載の方法。
（項目６９）
　前記ナノ構造は、７５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目３７に記載の方法。
（項目７０）
　前記ナノ構造は、５０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目３７に記載の方法。
（項目７１）
　前記ナノ構造は、２５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目３７に記載の方法。
（項目７２）
　前記ナノ構造は、１０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目３７に記載の方法。
（項目７３）
　凝集構造を形成するために、互いに関連する複数の繊維を含む基板を提供するステップ
と、
　一組の実質的に整列したナノ構造が該構造の全体にわたって本質的に均一に分散するよ
うに、該複数の繊維に関連して該ナノ構造を配列するステップと
　を含む、複合体を形成する方法。
（項目７４）
　前記ナノ構造は、ナノチューブ、ナノ繊維、またはナノワイヤである、項目７３に記載
の方法。
（項目７５）
　前記ナノ構造は、ナノチューブである、項目７３に記載の方法。
（項目７６）
　前記ナノ構造は、カーボンナノチューブである、項目７３に記載の方法。
（項目７７）
　前記基板は、繊維、繊維のトウ、または織物を含む、項目７３に記載の方法。
（項目７８）
　前記ナノ構造は、１００ｎｍ以下の平均直径を有する、項目７３に記載の方法。
（項目７９）
　前記ナノ構造は、７５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８０）
　前記ナノ構造は、５０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８１）
　前記ナノ構造は、２５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８２）
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　前記ナノ構造は、１０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８３）
　前記繊維の少なくとも１０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８４）
　前記繊維の少なくとも２０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８５）
　前記繊維の少なくとも３０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８６）
　前記繊維の少なくとも４０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８７）
　前記繊維の少なくとも５０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８８）
　前記繊維の少なくとも６０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目８９）
　前記繊維の少なくとも７０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目９０）
　前記繊維の少なくとも８０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目９１）
　前記繊維の少なくとも９０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目９２）
　前記繊維の少なくとも９５％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目７３に記載の方法。
（項目９３）
　前記繊維の実質的に大部分は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造を
有する、項目７３に記載の方法。
（項目９４）
　前記構造は、繊維、繊維のトウまたは織物である、項目７３に記載の方法。
（項目９５）
　表面上または表面内に一組の実質的に整列したナノ構造を含む表面を基板に提供するス
テップであって、該ナノ構造の長軸は、該表面と実質的に整列し、かつ実質的に非平行の
配向である、ステップと、
　該ナノ構造の長軸が、該表面と平行の配向に実質的に整列するように、該ナノ構造の配
向を変更するために機械的なツールで該基板を処理するステップと
　を含む、複合体を形成する方法。
（項目９６）
　材料層の界面を形成する、第１材料層と、該第１材料層に一体的に連結される第２材料
層と、を含む複合体であって、該界面は、該界面の少なくとも１０％にわたって均一に分
散した一組のナノ構造を含み、該ナノ構造の長軸は、該材料層の界面に実質的に整列し、
かつ非平行である、複合体。
（項目９７）
　前記ナノ構造は、ナノチューブ、ナノ繊維、またはナノワイヤである、項目９６に記載
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の複合体。
（項目９８）
　前記ナノ構造は、ナノチューブである、項目９６に記載の複合体。
（項目９９）
　前記ナノ構造は、カーボンナノチューブである、項目９６に記載の複合体。
（項目１００）
　前記ナノ構造の長軸は、前記材料層の界面に実質的に整列し、かつ垂直である、項目９
６に記載の複合体。
（項目１０１）
　接着剤をさらに含む、項目９６に記載の複合体。
（項目１０２）
　前記結合材料は、導電性材料、繊維、織物、追加のポリマー材料、またはナノ構造を任
意に含むポリマー材料である、項目１０１に記載の複合体。
（項目１０３）
　前記第１および第２材料層の少なくとも１つは、繊維、プリプレグ、樹脂フィルム、乾
燥織物、またはトウである、項目９６に記載の複合体。
（項目１０４）
　前記第１および第２材料層の少なくとも１つは、繊維と少なくとも１つのポリマー材料
とを含むプリプレグである、項目９６に記載の複合体。
（項目１０５）
　前記第１および第２材料層の少なくとも１つは、導電性材料、繊維、織物、またはナノ
構造をさらに含む、項目１０４に記載の複合体。
（項目１０６）
　前記複合体は、本質的に同一の条件下で、前記一組の実質的に整列したナノ構造を欠い
た本質的に同一の複合体と比較した場合、さらに強い機械的強度／靭性を示す、項目９６
に記載の複合体。
（項目１０７）
　前記複合体は、本質的に同一の条件下で、前記一組の実質的に整列したナノ構造を欠い
た本質的に同一の複合体と比較した場合、さらに高い熱伝導率および／または導電率を示
す、項目９６に記載の複合体。
（項目１０８）
　前記熱伝導率および／または導電率は、異方性である、項目１０７に記載の複合体。
（項目１０９）
　支持材料をさらに含む、項目９６に記載の複合体。
（項目１１０）
　前記支持材料は、モノマー、ポリマー、繊維、または金属である、項目１０９に記載の
複合体。
（項目１１１）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも２０％にわたって均一に分散する、項目９６に
記載の複合体。
（項目１１２）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも３０％にわたって均一に分散する、項目９６に
記載の複合体。
（項目１１３）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも４０％にわたって均一に分散する、項目９６に
記載の複合体。
（項目１１４）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも５０％にわたって均一に分散する、項目９６に
記載の複合体。
（項目１１５）
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　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも６０％にわたって均一に分散する、項目９６に
記載の複合体。
（項目１１６）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも７０％にわたって均一に分散する、項目９６に
記載の複合体。
（項目１１７）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも８０％にわたって均一に分散する、項目９６に
記載の複合体。
（項目１１８）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも９０％にわたって均一に分散する、項目９６に
記載の複合体。
（項目１１９）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも９５％にわたって均一に分散する、項目９６に
記載の複合体。
（項目１２０）
　前記ナノ構造は、前記界面の実質的に大部分にわたって均一に分散する、項目９６に記
載の複合体。
（項目１２１）
　前記ナノ構造は、１００ｎｍ以下の平均直径を有する、項目９６に記載の複合体。
（項目１２２）
　前記ナノ構造は、７５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目９６に記載の複合体。
（項目１２３）
　前記ナノ構造は、５０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目９６に記載の複合体。
（項目１２４）
　前記ナノ構造は、２５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目９６に記載の複合体。
（項目１２５）
　前記ナノ構造は、１０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目９６に記載の複合体。
（項目１２６）
　材料層の界面を形成する、第１材料層と、
　該第１材料層に一体的に連結される第２材料層と
　を含む複合体であって、該界面は、一組のナノ構造を含み、該ナノ構造の長軸は、該材
料層の該界面に実質的に整列し、かつ非平行であり、該ナノ構造は、１００ｎｍ以下の平
均直径を有する、複合体。
（項目１２７）
　前記ナノ構造は、ナノチューブ、ナノ繊維、またはナノワイヤである、項目１２６に記
載の複合体。
（項目１２８）
　前記ナノ構造は、ナノチューブである、項目１２６に記載の複合体。
（項目１２９）
　前記ナノ構造は、カーボンナノチューブである、項目１２６に記載の複合体。
（項目１３０）
　前記ナノ構造の長軸は、前記材料層の界面に実質的に整列し、かつ垂直である、項目１
２６に記載の複合体。
（項目１３１）
　結合材料をさらに含む、項目１２６に記載の複合体。
（項目１３２）
　前記結合材料は、導電性材料、繊維、織物、追加のポリマー材料、またはナノ構造を任
意に含むポリマー材料である、項目１３１に記載の複合体。
（項目１３３）
　前記第１および第２材料層の少なくとも１つは、繊維、プリプレグ、樹脂フィルム、乾
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燥織物、またはトウである、項目１２６に記載の複合体。
（項目１３４）
　前記第１および第２材料層の少なくとも１つは、繊維および少なくとも１つのポリマー
材料を含むプリプレグである、項目１２６に記載の複合体。
（項目１３５）
　前記第１および第２材料層の少なくとも１つは、導電性材料、繊維、織物、またはナノ
構造をさらに含む、項目１３４に記載の複合体。
（項目１３６）
　前記複合材料は、本質的に同一の条件下で、前記一組の実質的に整列したナノ構造を欠
いた本質的に同一の複合体と比較した場合、さらに強い機械的強度／靭性を示す、項目１
２６に記載の複合体。
（項目１３７）
　前記複合材料は、本質的に同一の条件下で、前記一組の実質的に整列したナノ構造を欠
いた本質的に同一の複合体と比較した場合、さらに高い熱伝導率および／または導電率を
示す、項目１２６に記載の複合体。
（項目１３８）
　前記熱伝導率および／または導電率は、異方性である、項目１３７に記載の複合体。
（項目１３９）
　支持材料をさらに含む、項目１２６に記載の複合体。
（項目１４０）
　前記支持材料は、モノマー、ポリマー、繊維、または金属である、項目１３９に記載の
複合体。
（項目１４１）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも１０％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１４２）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも２０％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１４３）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも３０％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１４４）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも４０％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１４５）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも５０％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１４６）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも６０％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１４７）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも７０％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１４８）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも８０％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１４９）
　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも９０％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１５０）
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　前記ナノ構造は、前記界面の少なくとも９５％にわたって均一に分散する、項目１２６
に記載の複合体。
（項目１５１）
　前記ナノ構造は、前記界面の実質的に大部分にわたって均一に分散する、項目１２６に
記載の複合体。
（項目１５２）
　前記ナノ構造は、７５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１２６に記載の複合体。
（項目１５３）
　前記ナノ構造は、５０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１２６に記載の複合体。
（項目１５４）
　前記ナノ構造は、２５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１２６に記載の複合体。
（項目１５５）
　前記ナノ構造は、１０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１２６に記載の複合体。
（項目１５６）
　凝集構造を形成するために互いに関連する複数の繊維を含む基板と、
　一組の整列したナノ構造が該構造の全体にわたって本質的に均一に分散するように、該
複数の繊維に関連して配列された該ナノ構造と
　を含む、複合体。
（項目１５７）
　前記ナノ構造は、ナノチューブ、ナノ繊維、またはナノワイヤである、項目１５６に記
載の複合体。
（項目１５８）
　前記ナノ構造は、ナノチューブである、項目１５６に記載の複合体。
（項目１５９）
　前記ナノ構造は、カーボンナノチューブである、項目１５６に記載の複合体。
（項目１６０）
　前記基板は、繊維、繊維のトウ、または織物を含む、項目１５６に記載の複合体。（項
目１６１）
　前記ナノ構造は、１００ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１６２）
　前記ナノ構造は、７５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１６３）
　前記ナノ構造は、５０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１６４）
　前記ナノ構造は、２５ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１６５）
　前記ナノ構造は、１０ｎｍ以下の平均直径を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１６６）
　前記繊維の少なくとも１０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１６７）
　前記繊維の少なくとも２０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１６８）
　前記繊維の少なくとも３０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１６９）
　前記繊維の少なくとも４０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１７０）
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　前記繊維の少なくとも５０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１７１）
　前記繊維の少なくとも６０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１７２）
　前記繊維の少なくとも７０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１７３）
　前記繊維の少なくとも８０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１７４）
　前記繊維の少なくとも９０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１７５）
　前記繊維の少なくとも９５％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造
を有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１７６）
　前記繊維の実質的に大部分は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造を
有する、項目１５６に記載の複合体。
（項目１７７）
　前記構造は、繊維、繊維のトウまたは織物である、項目１５６に記載の複合体。
（項目１７８）
　それぞれ接合表面を有する、第１および第２プリプレグ複合層を提供するステップと、
　一組の実質的に整列したナノチューブが、該接合表面の少なくとも１０％の表面上また
は表面内に均一に分散するように、該第１および第２複合層の少なくとも１つの該接合表
面上または表面内に該ナノチューブを配列するステップと、
　該層の界面を形成するために、それぞれの接合表面を介して該第１および第２複合層を
互いに結合させるステップであって、該界面は、該一組の実質的に整列したナノチューブ
を含む、ステップと、
　該ナノチューブとプリプレグ複合層を結合させるために、該プリプレグを硬化するステ
ップと
　を含む、複合体を形成する方法。
【図面の簡単な説明】
【００２１】
【図１－１】図１Ａは、円筒形の成長基板の表面にあるナノ構造の成長を示す。
【図１－２】図１Ｂは、成長基板にある触媒ナノ粒子から成長させるカーボンナノチュー
ブの略図を示す。図１Ｃは、成長基板にあるナノ構造の膜の製造における種々の段階を示
す。
【図２】図２は、成長基板の再循環を含む、ナノ構造の連続成長のための連続処理におけ
る種々の段階を示す。
【図３】図３は、ナノ構造の成長の連続処理に使用される連続的に再循環する成長基板を
示す。
【図４】図４は、ナノ構造の成長のための多孔性成長基板を示す。
【図５】図５は、ローラにあるナノ構造の成長のための成長基板に反応材料を供給するこ
とができる構成要素に配列された成長基板を示す。
【図６】図６は、本発明の一実施例による、成長基板から受入基板へのナノ構造の連続転
写を示す。
【図７Ａ】図７は、（ａ）整列したナノ構造の層および（ｂ）整列したナノ構造のパター
ンに対する、ナノ構造の整列を変更するための処理を示す。
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【図７Ｂ】図７は、（ａ）整列したナノ構造の層および（ｂ）整列したナノ構造のパター
ンに対する、ナノ構造の整列を変更するための処理を示す。
【図８】図８は、２つの材料の間にある界面での補強ナノ構造の「柱」の配置を示す。
【図９－１】図９Ａは、材料内で隣接する繊維のナノチューブの層内相互作用を示す。
【図９－２】図９Ｂは、複合体の隣接する構成要素のナノチューブの層内相互作用を示す
。図９Ｃは、整列したナノ構造を含む材料の形成における種々の段階を示す。図９Ｄは、
整列したナノ構造を含む複合材料の形成における種々の段階を示す。
【図９－３】図９Ｅは、整列したナノ構造を含む複合材料の形成を示す。
【図９－４】図９Ｆは、２つの材料層を含む複合材料および材料層の間にある整列したナ
ノ構造を含む界面を示す。図９Ｇは、各繊維が、繊維の表面に配列したナノ構造を有する
、織りパターンに配列された一組の繊維を含む材料を示す。
【図１０】図１０は、ナノ構造の半径の機能としての抵抗比のグラフを示す。
【図１１Ａ】図１１は、整列したカーボンナノチューブの「フォレスト」の（ａ）斜位Ｓ
ＥＭ画像（尺度６５０μｍ、７０度の傾斜台）および（ｂ）側面ＳＡＭ画像（尺度０．５
μｍ）を示す。
【図１１Ｂ】図１１は、整列したカーボンナノチューブの「フォレスト」の（ａ）斜位Ｓ
ＥＭ画像（尺度６５０μｍ、７０度の傾斜台）および（ｂ）側面ＳＡＭ画像（尺度０．５
μｍ）を示す。
【図１２Ａ】図１２は、石版のようなパターンのＦｅ／Ａｌ２Ｏ３触媒から成長した、（
ａ）カーボンナノチューブ柱の配列および（ｂ）カーボンナノチューブの複雑なパターン
を示す。
【図１２Ｂ】図１２は、石版のようなパターンのＦｅ／Ａｌ２Ｏ３触媒から成長した、（
ａ）カーボンナノチューブ柱の配列および（ｂ）カーボンナノチューブの複雑なパターン
を示す。
【図１３】図１３は、カーボンナノチューブの整列した膜からの多層カーボンナノチュー
ブのＨＲＴＥＭ画像を示す（初期尺度２０ｎｍ；挿入尺度１０ｎｍ）。
【図１４】図１４は、（ａ）１００／５００／２００ｓｃｃｍのＣ２Ｈ４／Ｈ２／Ａｒ、
１５分の同じ成長時間、異なる温度で成長させた整列したカーボンナノチューブ膜の最終
的厚さ、および（ｂ）７５０℃、１５分の同じ成長時間、異なるＣ２Ｈ４の流れ（５００
／２００ｓｃｃｍのＨ２／Ａｒに加えて）で成長した整列させたカーボンナノチューブ膜
の最終的厚さを示す。
【図１５Ａ】図１５は、（ａ）１００ミクロンおよび（ｂ）２０ミクロン規模で、鉄触媒
材料を含んだＡｌ２Ｏ３繊維のＳＥＭ画像を示す。
【図１５Ｂ】図１５は、（ａ）１００ミクロンおよび（ｂ）２０ミクロン規模で、鉄触媒
材料を含んだＡｌ２Ｏ３繊維のＳＥＭ画像を示す。
【図１６】図１６は、（ａ）カーボンナノチューブでコーティングされたＡｌ２Ｏ３繊維
（２０ミクロン規模）および（ｂ）Ａｌ２Ｏ３繊維にあるカーボンナノチューブの整列（
１ミクロン規模）を示す。
【図１７】図１７は、（ａ）５０倍および（ｂ）２５０倍の倍率でのカーボンナノチュー
ブでコーティングされたＡｌ２Ｏ３繊維の束のＳＥＭ画像を示す。
【図１８】図１８は、（ａ）１ｍＭのＦｅ溶液、（ｂ）１０ｍＭのＦｅ溶液、および（ｃ
）１００ｍＭのＦｅ溶液で化学気相堆積（ＣＶＤ）した、鉄触媒材料でコーティングした
Ａｌ２Ｏ３繊維のＳＥＭ画像、および（ｄ）１００ｍＭのＦｅ溶液における、急速加熱Ｃ
ＶＤシーケンスによって形成したコーティングした繊維のＳＥＭ画像を示す。
【図１９】図１９Ａは、エポキシによる柱の効果的な湿潤を示す、エポキシ基質に埋め込
まれた整列したカーボンナノチューブ柱の配列のＳＥＭ画像を示す。図１９Ｂは、ナノチ
ューブ／エポキシ界面を示す、埋め込まれたカーボンナノチューブ柱の拡大図を示す。
【図２０－１】図２０Ａは、カーボンナノチューブ湿潤の有効性が示された、浸水処理に
よる、カーボンナノチューブの「フォレスト」が突き通ったエポキシのＳＥＭ画像を示す
。図２０Ｂは、カーボンナノチューブ／エポキシの集合の断面図を示す。
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【図２０－２】図２０Ｃは、５％以下の体積分率のカーボンナノチューブ／ＳＵ－８複合
体のＳＥＭ画像を示す。
【図２０－３】図２０Ｄは、より高い倍率の、５％以下の体積分率のカーボンナノチュー
ブ／ＳＵ－８複合体の別のＳＥＭ画像を示す。図２０Ｅは、１０％の体積分率のカーボン
ナノチューブ／ＲＴＭ６複合体のＳＥＭ画像を示す。
【図２０－４】図２０Ｆは、より高い倍率の、１０％の体積分率のカーボンナノチューブ
／ＲＴＭ６複合体の別のＳＥＭ画像を示す。
【図２１】図２１は、（ａ）２００ミクロンおよび（ｂ）２０ミクロン規模で、表面にカ
ーボンナノチューブのフォレストを含む、プリプレグのＳＥＭ画像を示す。
【図２２】図２２は、（ａ）２００ミクロンおよび（ｂ）１０ミクロン規模で、黒鉛／エ
ポキシプリプレグの２つの層の間にあるカーボンナノチューブ層を含む複合材料のＳＥＭ
画像、および（ｃ）複合材料の破壊靱性の増加を示すグラフを示す。
【図２３】図２３は、複合構造の真空を使用した硬化を示す。
【図２４Ａ】図２４Ａは、カーボンナノチューブ／アルミナ／エポキシのナノ加工積層板
の写真を示す。
【図２４Ｂ】図２４Ｂは、カーボンナノチューブ／アルミナ／エポキシのナノ加工積層板
の切り見本の写真を示す。
【図２５Ａ】図２５Ａは、短せん断梁（ＳＢＳ）装置に配置されたカーボンナノチューブ
を含む複合構造を示す。
【図２５Ｂ】図２５Ｂは、カーボンナノチューブがある場合または、ない場合での複合構
造のＳＢＳ試験結果を示す。
【図２６】図２６は、黒鉛繊維に成長したカーボンナノチューブのＳＥＭ画像を示す。
【図２７Ａ】図２７Ａ～Ｄは、シリコン基板から黒鉛／エポキシプリプレグへ埋め込まれ
たカーボンナノチューブのＳＥＭ画像を示す。
【図２７Ｂ】図２７Ａ～Ｄは、シリコン基板から黒鉛／エポキシプリプレグへ埋め込まれ
たカーボンナノチューブのＳＥＭ画像を示す。
【図２７Ｃ】図２７Ａ～Ｄは、シリコン基板から黒鉛／エポキシプリプレグへ埋め込まれ
たカーボンナノチューブのＳＥＭ画像を示す。
【図２７Ｄ】図２７Ａ～Ｄは、シリコン基板から黒鉛／エポキシプリプレグへ埋め込まれ
たカーボンナノチューブのＳＥＭ画像を示す。
【図２８－１】図２８Ａ～Ｃは、完全に湿潤したカーボンナノチューブ／エポキシ柱のＳ
ＥＭ画像を示す。
【図２８－２】図２８Ａ～Ｃは、完全に湿潤したカーボンナノチューブ／エポキシ柱のＳ
ＥＭ画像を示す。
【図２９】図２９は、完全に湿潤し、規則的に分布した繊維が見られる、カーボンナノチ
ューブ／アルミナ繊維／エポキシの層内構造のＳＥＭ画像を示す。
【図３０】図３０は、（ａ）コーティングされていないアルミナ布、（ｂ）触媒材料適用
後のアルミナ布、（ｃ）調整済み触媒を有するアルミナ布、および（ｄ）布の繊維の表面
に成長したカーボンナノチューブを含む、カーボンナノチューブ成長の異なる段階におけ
るアルミナ布のサンプルを示す。
【図３１Ａ】図３１Ａは、複合体が、２つの銀塗布電極の間に配置され、その電気特性が
測定された、導電率試験用の実験装置を図式的に示す。
【図３１Ｂ】図３１Ｂは、電気抵抗率測定の結果を示す。
【図３２Ａ】図３２は、（ａ）カーボンナノチューブ成長条件への暴露の間隔での、成長
基板に成長した、整列したカーボンナノチューブの膜の厚さの実時間測定、（ｂ）製造さ
れたカーボンナノチューブ膜のＳＥＭ画像、および（ｃ）各層が、１間隔当たりのカーボ
ンナノチューブの成長を表す、カーボンナノチューブの層の分離を示す。
【図３２Ｂ】図３２は、（ａ）カーボンナノチューブ成長条件への暴露の間隔での、成長
基板に成長した、整列したカーボンナノチューブの膜の厚さの実時間測定、（ｂ）製造さ
れたカーボンナノチューブ膜のＳＥＭ画像、および（ｃ）各層が、１間隔当たりのカーボ
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ンナノチューブの成長を表す、カーボンナノチューブの層の分離を示す。
【図３２Ｃ】図３２は、（ａ）カーボンナノチューブ成長条件への暴露の間隔での、成長
基板に成長した、整列したカーボンナノチューブの膜の厚さの実時間測定、（ｂ）製造さ
れたカーボンナノチューブ膜のＳＥＭ画像、および（ｃ）各層が、１間隔当たりのカーボ
ンナノチューブの成長を表す、カーボンナノチューブの層の分離を示す。
【図３３】図３３は、（ａ）堆積の後で、任意の熱または化学処理の前、（ｂ）アルゴン
雰囲気における加熱および、それに続く冷却の後、（ｃ）アルゴン／Ｈ２雰囲気における
加熱および、それに続く冷却の後の、シリコン基板にあるＦｅ／Ａｌ２Ｏ３（１／１０ｎ
ｍ）担持触媒膜の表面トポグラフィーのＡＦＭ画像を示す。
【図３４】図３４Ａは、回転式電気接触を使用する、抵抗で加熱された成長基板の略図を
示す。図３４Ｂは、成長基板でナノ構造の成長が可能となるように、成長基板の端部のみ
に接触する上部接触を示す。
【図３５】図３５は、差圧およびフローシールを使用して隔離され、ナノ構造を成長させ
る基板の表面から、ガスが供給される、近接する雰囲気地帯を含む成長基板の略図を示す
。
【図３６】図３６は、差圧およびフローシールを使用して隔離され、ガスが、基板にある
孔または穴を介して供給される、近接する雰囲気地帯を含む成長基板の略図を示す。
【発明を実施するための形態】
【００２２】
　本発明は、一般的に、ナノ構造を含む複合材料であるナノチューブの合成および処理、
および関連するシステムおよび方法に関する。
【００２３】
　一般的に、本発明は、ナノ構造の長軸が実質的に整列され得る、基板の表面にナノチュ
ーブ（例えば、カーボンナノチューブ）等のナノ構造を均一に成長させるための方法を提
供する。ナノ構造は、複合材料等の種々の用途に使用するためにさらに処理できる。例え
ば、一組の整列したナノ構造は、材料の特性を強化するために、バルク形成または別の表
面に形成され、別の材料へ転写できる。場合によっては、ナノ構造は、例えば、２つの材
料または層の間にある界面に機械的補強を与える等、材料の機械的性質を強化できる。場
合によっては、ナノ構造は、材料の温度特性および／または電子特性を強化できる。場合
によっては、整列したナノ構造は、機械的、熱的、電気的および／または他の特性を含む
、材料の１つ以上の異方特性を調整する能力を提供することができる。本発明は、バッチ
処理および連続処理を含む、ナノ構造を成長させるためのシステムおよび方法も提供する
。
【００２４】
　本発明は、材料上または表面内に配列される場合、材料の特性を強化するために十分な
長さおよび／または直径を有する、実質的に整列したナノ構造を製造するシステムおよび
方法を有利に提供する。また、本明細書に記載されるナノ構造は、種々の基質材の中で均
一に分散することがあり、それによって、改善された機械的、熱的、電気的または他の特
性を有する複合構造の形成が容易になってもよい。本発明の方法によって、時には転写基
板上で、ナノチューブ、ナノワイヤ、ナノ繊維等を含む、ナノ構造の連続的で拡張可能な
製造も可能になってもよい。本明細書で使用されるように、「ナノ構造」という用語は、
１０、１００、１０００、１０，０００以上の縦横比が生じる、ナノメートル程度の直径
および、ミクロンからミリメートル程度の長さを有する細長い化学構造を言及する。場合
によっては、ナノ構造は、１μｍ未満、１００ｎｍ未満、５０ｎｍ、２５ｎｍ未満、１０
ｎｍ未満、または、場合によっては、１ｎｍ未満の直径を有することがある。通常、ナノ
構造は、円筒形または実質的に円筒形の形を有してもよい。場合によっては、ナノ構造は
、カーボンナノチューブ等の、ナノチューブであってもよい。
【００２５】
　本発明の方法は、一般的に、成長基板の表面でのナノ構造の成長を含み得、成長基板は
、成長基板の表面上または表面内に配置された触媒材料を含む。成長基板は、実質的に平
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面を含む基板または非平面を含む基板を含む、任意の形を有してもよい。いくつかの実施
例では、成長基板は、四角形、長方形、三角形、円形、卵形等を含む、幅広い断面形状を
有する細長い構造であってもよい。場合によっては、成長基板は、繊維、トウ、帯、織物
、またはテープであってもよい。場合によっては、成長基板は、繊維等の円筒形の基板で
あってもよい。例えば、図１Ａは、直径１０１を有する繊維１００を示す。触媒材料は、
成長基板１０２を形成するための、例えば、金属ナノ粒子またはその前駆体として繊維の
表面に形成されてもよい。成長基板の表面で触媒形成および／またはナノ構造の成長を生
じさせるために選択された一組の条件への成長基板の暴露によって、長さ１０４を有し、
成長基板の表面にある隣接するナノ構造から離れた距離１０５に配置された一組の実質的
に整列したナノ構造１０３が製造されてもよい。
【００２６】
　図１Ｂは、成長基板にある触媒材料（例えば、ナノ粒子）から成長させるナノ構造の略
図を示す。触媒材料１０７は、成長基板１０６の表面に配置され、ナノ構造の成長を容易
にするために選択された一組の条件の下にある場合、ナノ構造１０８は、触媒材料１０７
から成長できる。ナノ構造前駆体材料１０９（例えば、炭化水素ガス、アルコール蒸発分
子、または他の炭素含有種）は、成長基板１０６に送達され、成長基板の表面、触媒材料
の表面、および／または触媒材料と成長基板との間にある界面に接触または突き通っても
よい。カーボンナノチューブの成長において、例えば、炭素が前躯体分子から解離するよ
うに、ナノ構造前駆体材料は、炭素を含み得、連続成長とともに通常の配向１０８ａに、
成長基板から上向きに押された、成長しているカーボンナノチューブに組み込まれてもよ
い。
【００２７】
　いくつかの実施例では、表面に形成された一組の実質的に整列したナノ構造は、ナノ構
造の長軸が、成長基板の表面に対して実質的に非平面となるように、配向付けられてもよ
い。場合によっては、ナノ構造の長軸は、成長基板の表面に対して実質的に垂直方向に配
向付けられ、ナノ構造の「フォレスト」を形成する。下記にさらに十分に説明されるよう
に、本発明のいくつかの実施例の有利な特徴は、ナノ構造の「フォレスト」のナノ構造の
整列は、その後の処理（例えば、他の表面への転写および／またはポリマー等の二次材料
とフォレストの組み合わせ）の後でも実質的に維持されることであってもよい。
【００２８】
　本発明は、材料層の界面を形成する、第１材料層、および第１材料層と一体的に連結さ
れた第２材料層を含む種々の複合体を提供する。界面は、ナノ構造の長軸が、材料層の界
面と非平行に実質的に整列した、一組のナノ構造を含み得る。場合によっては、ナノ構造
は、界面の少なくとも１０％、または界面の少なくとも２０％、３０％、４０％、５０％
、６０％、７０％、８０％、９０％、９５％、または１００％にわたって均一に分散して
もよい。本明細書で使用されるように、「界面の少なくとも１０％にわたって均一に分散
する」とは、界面の面積の少なくとも１０％にかかるナノ構造の実質的に均一な配列を言
及する。つまり、ナノ構造は、束または小粒の異成分を含む配列ではなく、主として界面
の面積にわたって均一に配列される。
【００２９】
　場合によっては、ナノ構造は、第１材料層に関連するナノ構造が、第２材料層の少なく
とも一部に突き通れるように、配列されてもよい。同様に、第２材料層に関連してもよい
ナノ構造も、第１材料層の少なくとも一部に突き通ってもよい。この配列において、第１
材料層と第２材料層との間にある界面は、第１および第２材料層から離散および／または
分離した層を形成しない。むしろ、第１材料層と第２材料層との間の結合は、両材料層か
らのナノ構造の相互侵入によって強化される。例えば、図９Ｂは、基板９３０および基板
９４０を含む複合体を示し、基板９４０の構成要素（例えば、繊維）に関連するナノ構造
９４１は、基板９３０の少なくとも一部に接触するために、基板９３０と基板９４０との
間にある界面に突き通る。異なる基板のナノ構造の間のこの絡み合いは、基板の間の界面
を補強する。具体例では、図９Ｆは、界面９５６を形成するために接合した、第１材料層
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９５２および第２材料層９５４を有する複合体９５０を示し、異なる材料層のナノ構造は
、基板の間の界面を絡ませ、補強してもよい。
【００３０】
　いくつかの実施例では、本発明は、凝集構造を形成するために互いに関連する複数の繊
維を有する基板、および複数の繊維に関連して配列される一組のナノ構造を含む複合体を
提供する。図９Ａに示されるように、基板９２２は、繊維の表面に実質的に均一に配列さ
れたナノ構造９２０を有する複数の繊維９２１を含み得る。場合によっては、ナノ構造は
、繊維の表面の実質的に大部分にわたって、放射状に、かつ均一に配列されてもよい。隣
接する繊維のナノ構造は、繊維の間の相互作用を補強するために、相互に作用してよく、
特性を強化する。場合によっては、ナノ構造は、構造の全体にわたって本質的に均一に分
散する。例えば、構造は、繊維のトウ、織り合わされた、または編まれた繊維を含む構造
、織物、または凝集構造を形成するために互いに接触した複数の繊維を含む他の構造であ
ってもよい。隣接する繊維からのナノ構造の相互作用は、複合体の特性を強化し、個別の
繊維の間にある相互作用を補強する。場合によっては、構造は、基板の表面で暴露される
一組の繊維および基板の表面で暴露されない一組の繊維を含み、すなわち、繊維は、基板
の内側に配置される。別の場合では、個別の繊維が、基板の表面で暴露される１つ以上の
部分および基板の表面で暴露されない１つ以上の部分を含むように、基板は、繊維の配列
を含み得る。例えば、図９Ｇに示されるように、個別の繊維が、物質９６０の表面で暴露
される部分および別の部分が表面で暴露されないように、別の繊維に接触した、または覆
われた別の部分を含み得る場合、物質９６０は、織りパターンで配列された複数の繊維を
含む。図９Ｇに示されるように、繊維９６６のナノ構造が、隣接する繊維９６８のナノ構
造と相互に作用できるように、繊維９６６は、繊維の表面積にわたって本質的に均一に分
散したナノ構造を含み得る。
【００３１】
　複数の繊維を含む構造にわたって本質的に均一にナノ構造を配列する能力によって、全
体構造の機械的強度が強化される。例えば、凝集構造を形成する複数の繊維を含む他の周
知のシステムでは、ナノ構造または他の補強材は、構造の内部ではなく、構造の表面にの
み配列されてもよい。１つ以上の繊維が、基板として凝集構造を形成するために、互いに
関連する実施例では、基板の「表面」とは、基板の外側端で画定される最外連続境界を言
及する。例えば、繊維の網目、または繊維の一部が、上部と下部連続境界との間に配置さ
れ、上部および下部連続境界を越えて延在しないように、基板は、上部連続境界および下
部連続境界を含み得る。つまり、基板の表面は、場合によっては、基板の位相表面を言及
しない場合があり、すなわち、基板の表面に垂直な方向から基板に導入された種によって
最初に接触されてもよい基板の一部を言及しない。むしろ、「表面」とは、基板の最外側
端で画定される平面を言及する場合がある。図９Ｆに示されるように、例えば、物質９５
０の「表面」は、平面９５０Ａによって示される。同様に、図９Ｇに示されるように、物
質９６０の「表面」は、平面９６０Ａによって示される。
【００３２】
　本発明は、複合体が、複合体の１つ以上の特性を強化するために、複合体内に配置され
たナノチューブ、または他のナノ構造を含む、複合体を形成するための方法も提供する。
例えば、ナノ構造は、２つの基板または基板内にある２つの構成要素等の、物質の少なく
とも２つの構成要素に接触するように配置されてもよい。場合によっては、物質は、異な
る構成要素のナノ構造の相互作用が、物質の特性を強化できるように、それぞれナノ構造
を含む構成要素である第１構成要素および第２構成要素を含み得る。場合によっては、ナ
ノ構造は、材料または基板内にある構成要素の層内相互作用を強化するために配列されて
もよい。場合によっては、ナノ構造は、複合構造内にある２つの基板または層の層内相互
作用を強化するために配列されてもよい。いくつかの実施例では、ナノ構造は、ナノ構造
が、２つの基板の間の結合を機械的に増強する、そうでなければ、強化できる、２つの基
板の間にある界面で配置されてもよい。
【００３３】
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　いくつかの実施例では、方法は、それぞれ接合表面を有する、第１および第２基板を提
供するステップと、第１および第２基板の少なくとも１つの接合表面上または表面内に一
組の実質的に整列したナノ構造を配列するステップとを含み得る。その後、第１および第
２基板は、界面が、一組の実質的に整列したナノ構造を含む、基板の界面を形成するため
に、それぞれの接合表面を介して互いに結合されてもよい。場合によっては、ナノ構造は
、接合表面の少なくとも１０％、場合によっては、接合表面の少なくとも２０％、３０％
、４０％、５０％、６０％、７０％、８０％、９０％、９５％、または１００％の表面上
または表面内に均一に分散する。本明細書で使用される場合、「接合表面の少なくとも１
０％の表面上または表面内に均一に分散する」とは、接合表面の面積の少なくとも１０％
にわたるナノ構造の実質的に均一な配列を言及する。
【００３４】
　場合によっては、配列は、第１および第２基板の少なくとも１つの表面にナノ構造を触
媒により形成するステップを含む。ナノ構造は、単独または１つ以上の支持材料と組み合
わせて、基板の表面に配列されてもよい。例えば、一組のナノ構造は、成長基板に含まれ
得、一組の実質的に整列したナノ構造が、基板の接合表面上または表面内に配列できるよ
うに、第１および第２基板の少なくとも１つと接触してもよい。成長基板は、独立ナノ構
造として、またはポリマー材料、炭素繊維等の支持材料と組み合わせて、ナノ構造を含み
得る。成長基板は、第１および第２基板の互いとの結合の前に、接合表面上または表面内
の一組の実質的に整列したナノ構造から任意で分離されてもよい。場合によっては、基板
は、繊維、プリプレグ、樹脂フィルム、乾燥織物、またはトウであってもよい。一実施例
では、第１および第２基板の少なくとも１つは、繊維を含むプリプレグおよびポリマー材
料（例えば、エポキシ）であってもよい。基板は、導電性材料、繊維、織物、または基板
の全体にわたって分散したナノ構造（例えば、ナノチューブ）等の種々の材料をさらに含
み得る。
【００３５】
　場合によっては、複合材料は、本質的に同一の条件下で、一組の実質的に整列したナノ
構造を欠いた本質的に同一の材料と比較した場合、より強い機械的強度および／または靭
性を示してもよい。場合によっては、複合材料は、本質的に同一の条件下で、一組の実質
的に整列したナノ構造を欠いた本質的に同一の複合材料と比較した場合、より高い熱伝導
率および／または導電率を示してもよい。場合によっては、熱伝導率、導電率、および／
または他の特性（例えば、電磁的特性、比熱等）は、異方性であってもよい。
【００３６】
　１つ以上の接合表面にナノ構造を配列した後、方法は、接合表面のナノ構造に１つ以上
の支持材料を追加するステップをさらに含み得る。支持材料によって、一組のナノ構造に
機械的、化学的、または安定化支持が提供される。場合によっては、支持材料は、モノマ
ー、ポリマー、繊維、または金属であってよく、ナノ構造を支持するためにさらに処理さ
れてもよい。例えば、モノマー種の混合物は、ナノ構造に加えられてよく、モノマー種の
その後の重合は、そこに配置されたナノ構造を含むポリマー基質を作る。図９Ｃに示され
るように、成長基板１０は、ナノ構造１２を含み得る。ナノ構造が、支持材料１４内で分
散するように、１つ以上の支持材料は、支持材料（例えば、基質）を形成するために、ナ
ノ構造に追加されてもよい。その後、成長基板１０は、ナノ構造の元の整列を保持しなが
ら、構造の全体にわたって分散したナノ構造で独立構造を作るために除去されてもよい。
本明細書で使用されるように、「独立構造」とは、構造の表面に沿った外部支持なしに、
その構造的完全性（例えば、形状）を維持するための十分な安定性または剛性を有する構
造（例えば、個体、非個体）を言及する。もちろん、当然のことながら、独立構造を形成
するために、支持材料は不必要であってもよいことが理解される。場合によっては、カー
ボンナノチューブのフォレスト等の一組のナノ構造は、支持材料を必要とせずに独立構造
を形成してよく、膜として扱われてもよい。
【００３７】
　具体例では、図９Ｄは、本発明の種々の複合材料を形成する方法を示す。成長基板１０
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は、一組のナノ構造１２を含み得、基板１６は、接合表面１８Ａを含み得、接合表面は、
エポキシ等のポリマー材料を含む、接合表面１８Ａを含む。ナノ構造１２が、接合表面１
８Ａのポリマー材料に突き通るように、成長基板１０は、基板１６と接触してもよい。場
合によっては、ポリマー材料およびナノ構造の両方を含む界面１８Ｂを形成するために、
ナノ構造１２の長さの少なくとも一部または、場合によっては、実質的にすべてが、接合
表面１８Ａに突き通るように、エポキシ材料は、毛管作用によってナノ構造と相互に作用
してもよい。これによって、１つの種類の複合構造が形成できる。他の実施例では、界面
層１８Ｂの形成後、成長基板１０は、ナノ構造から取り外されてもよく、ナノ構造が両基
板に接触できる、ハイブリッド複合構造２２を形成するために、新しい基板２０が、層１
８Ｂに結合されてもよい。場合によっては、図９Ｆに示されるように、それぞれの接合表
面を介する第１および第２基板の結合によって、界面３８を含む複合材料３６が製造され
るように、第１基板３０および第２基板３４は、それぞれ接合表面３１および２５に配置
されたナノ構造およびポリマー材料をそれぞれ含み得、界面は、一組の実質的に整列した
ナノ構造およびポリマー材料を含む。
【００３８】
　他の実施例では、ナノ構造は、第１および第２基板の少なくとも１つの接合表面に配列
されてもよく、そうでなければ、第１と第２基板との間に配置されてもよく、続いて、エ
ポキシ等の接着剤が追加される。結合材料は、第１と第２基板との間にある界面で導入さ
れてもよく、または第１および／または第２基板の大部分を介して、界面に拡散されても
よい。
【００３９】
　場合によっては、第１および／または第２基板は、例えば、炭素繊維等の繊維を含むプ
リプレグ材料であってもよい。場合によっては、ナノ構造の長さは、プリプレグ内にある
繊維の直径以上であってよく、または近接する層の間に十分な補強を与えるために、複合
材料の近接する繊維または層の間の距離の半分より大きくてもよい。
【００４０】
　本発明の方法は、凝集構造を形成するために、互いに関連する複数の繊維を含む基板（
例えば、成長基板）を提供するステップも含み得る。一組のナノ構造が、複数の繊維に関
連して配列され、ナノ構造が、構造の全体にわたって本質的に均一に分散できるように、
基板は、本明細書に記載されるように、触媒材料を含み得る。本明細書で使用されるよう
に、「構造の全体にわたって本質的に均一に分散する」とは、基板の位相表面および基板
の内部の両方を含む、構造の大部分にわたるナノ構造の実質的に均一な配列を言及する。
例えば、構造は、繊維のトウまたは織物であってもよい。場合によっては、繊維の少なく
とも１０％は、それらの表面全体に本質的に均一に付着したナノ構造を有する。場合によ
っては、繊維の少なくとも２０％、３０％、４０％、５０％、６０％、７０％、８０％、
９０％、９５％、または実質的に大部分（例えば、実質的にすべて）は、それらの表面全
体に本質的に均一に付着したナノ構造を有する。これによって、表面または位相表面だけ
ではなく、基板の内側に配列したナノ構造を含む基板が有利に製造される。場合によって
は、カーボンナノチューブは、種々の複合体処理ルート（例えば、フィラメントワインデ
ィングまたは樹脂トランスファー成形、ＲＴＭ）で使用される前のトウまたはマットに成
長できる。別の実施例では、基板は、単一の繊維であってもよく、繊維の一部または他の
繊維は、凝集構造（例えば、結び目、ねじれ繊維、等）を形成するために配列されてもよ
い。
【００４１】
　具体例では、図３０は、（ａ）コーティングされていないアルミナ布、（ｂ）触媒材料
の適用後のアルミナ布、（ｃ）調整済み触媒を有するアルミナ布、および（ｄ）布の繊維
の表面に成長したカーボンナノチューブを含む、カーボンナノチューブ成長の異なる段階
におけるアルミナ布のサンプルを示す。
【００４２】
　本発明の方法は、機械的強度等、強化された特性を有する複合材料の製造に有用であっ
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てもよい。補強の完全性は、図１０のナノ構造の半径の機能としての抵抗比のグラフで示
されるように、ナノ構造（例えば、ナノチューブ）の直径および／または長さによっても
よい。本発明のナノ構造は、材料の特性を強化するための適切な寸法を有してもよい。場
合によっては、ナノ構造は、１００ｎｍ以下、または場合によっては１０ｎｍ以下の直径
を有してよく、材料は、例えば、５０％、１００％、２５０％、５００％、１０００％、
２０００％、３，０００％以上、顕著に強化される。具体例では、下記でさらに十分に説
明されるように、カーボンナノチューブの層内相互作用を有する材料では、せん断強度の
７０％の増加が見られ、カーボンナノチューブの層内相互作用を有する材料では、破壊靱
性の１６０％の増加が見られる。ナノ構造の長さも、支持材料の取り込み後に、相互に作
用できる（例えば、絡み合い）ナノ構造を作るための成長機構によって制御することがで
きる。このようにして、複合構造の構成要素の間にある界面層は、補強されてもよく、複
合構造の機械的性質（例えば、弾性および強度／靭性）は、顕著に増加されてもよい。場
合によっては、複合構造の導電率、熱伝導率、および他の特性は、本発明の構造および方
法によって強化される、または異方性になってもよい。これは、例えば、非導電性先端複
合体の避雷のための用途を含む、航空機の製造に有用かもしれない。
【００４３】
　本発明の別の有利な特徴は、ナノ構造は、エポキシ等のポリマー材料を含む、種々の材
料によって均一に湿潤できることであってもよい。例えば、一組の整列したナノ構造が、
硬化または未硬化のエポキシ層に接触する場合、ナノ構造の中の整列を維持しながら、エ
ポキシは、強い相互の毛管作用によって、ナノ構造の間の隙間に急速に均一に入り込むこ
とができる。場合によっては、走査プローブチップを使用してナノ構造を基質から引き抜
くことによって、周知のシステムにおける界面応力を超える、１００ＭＰａ以上の接着力
が測定されている。具体例では、本明細書に記載される方法で作られた整列した炭素ナノ
構造の２重量パーセントを含むＳＵ－８の複合微細構造は、純粋なＳＵ－８の３．７ＧＰ
ａと比較して、１１．８ＧＰの剛性を有してもよく、５００ＧＰａを超える、炭素ナノ構
造の剛性による顕著な補強を示す（図３１）。
【００４４】
　他の実施例では、一組の整列したナノ構造は、界面または２つの材料を連結する接合部
を補強するために使用されてもよい。図８は、２つの材料の間にある界面でのナノ構造の
「柱」の配置が、２つの材料を補強する、具体例を示す。例えば、ナノ構造の「柱」８０
０のパターンは、高さｈまで基板上で成長してもよく、それは、基板８０１および８０２
を接合するために使用される２つの材料の厚さの合計であってもよい。基板８０１および
８０２は、接合部８１０を使用して接合されてもよい。両材料は、ナノ構造の柱が穴に嵌
まるような方法で整列し離間する穴（または他の特徴）８２０を有してもよい。その後、
穴は、基質（例えば、ポリマー樹脂）８３０で満たされ、ナノ構造の柱は、両材料８０１
および８０２に接着されてもよい。
【００４５】
　本明細書に記載されるように、本発明は、ナノチューブを含む、ナノ構造の成長および
作成のための方法を提供する。図１Ｃは、成長基板に、カーボンナノチューブの「フォレ
スト」等のナノ構造の膜を製造工程における段階の略図を示す。第１段階１１０では、触
媒材料（例えば、金属触媒材料）は、膜１１３として、成長基板１１１の上に堆積されて
もよい。膜１１３は、成長基板１１１の上に直接形成されてもよく、または成長基板１１
１に形成された中間層１１２の上に形成されてもよく、膜１１３は、触媒材料ナノ粒子１
２１を形成するために処理されてもよい。別様に、ナノ粒子は、中間層１１２の有無に関
わらず、基板１１１の上に直接堆積されてもよい。第２段階１２０では、ナノ粒子１１２
は、ナノ構造の成長に含んで熱および化学処理されてもよい。処理として、昇温での酸化
（例えば、不活性またはＯ２含有）および還元（Ｈ２含有）雰囲気への順次暴露を含んで
もよい。金属触媒の膜が、段階１１０において堆積される場合、膜は、段階１２０で粗い
ナノ粒子になってもよい。段階１３０では、ナノ構造１３１（例えば、カーボンナノチュ
ーブ）が、触媒材料から形成し始める、または「核となる」ように、成長基板は、一組の
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条件でナノ構造前駆体材料に曝されてもよい。段階１４０では、ナノ構造１３１を所望の
高さｈ１４２の膜または「フォレスト」１４１に成長させるにつれて、一組の条件は、維
持されてもよい。
【００４６】
　本明細書で使用されるように、「一組の条件」への暴露は、例えば、特定の温度、ｐＨ
、溶媒、化学試薬、雰囲気の種類（例えば、窒素、アルゴン、酸素、等）、電磁放射等へ
の暴露を含み得る。場合によっては、一組の条件は、ナノ構造の核生成、成長、安定化、
除去、および／または他の処理を容易にするために選択されてもよい。場合によっては、
一組の条件は、触媒材料の再活性化、除去、および／または交換を容易にするために選択
されてもよい。場合によっては、一組の条件は、触媒材料の触媒活性を維持するために選
択されてもよい。いくつかの実施例は、外部エネルギー源への暴露を含む一組の条件を含
んでもよい。エネルギー原は、電磁放射、電気エネルギー、音響エネルギー、熱エネルギ
ー、または化学エネルギーを含み得る。例えば、一組の条件は、熱または電磁放射への暴
露、抵抗加熱、レーザへの暴露、または赤外光への暴露を含む。いくつかの実施例では、
一組の条件は、特定の温度、化学種、および／またはナノ構造前駆体材料への暴露を含む
。場合によっては、一組の条件は、５００～１３００℃の温度への暴露を含む。
【００４７】
　場合によっては、外部エネルギー源は、成長部位が、成長に必要な温度に到達するよう
にエネルギーを提供するための成長装置と連動してもよい。外部エネルギー源は、例えば
、成長部位（例えば、触媒材料）の近くで電線コイルを抵抗加熱する、または導電性成長
基板を介して電流を通すことによって、熱エネルギーを提供してもよい。場合によっては
、外部エネルギー源は、電界および／または磁場を成長基板に提供してもよい。場合によ
っては、外部エネルギー源は、レーザ、または成長基板の直接、抵抗加熱、またはこれら
の１つ以上の組み合わせによって提供されてもよい。具体例では、一組の条件は、成長基
板の表面の温度、成長基板を囲む外気の化学組成、基板表面を囲む、および周囲外気内の
反応ガス（例えば、ナノ構造前駆体）の流れおよび圧力、成長表面の表面上の触媒材料、
または他の材料の堆積または除去および／または任意的に基板の運動率を含み得る。
【００４８】
　場合によっては、ナノ構造は、成長基板自体の形成の間に、成長基板上で成長してもよ
い。例えば、ケブラおよび黒鉛等の繊維は、本明細書に記載されるように、ナノ構造の作
成と組み合わせて、連続処理において形成されてもよい。具体例では、繊維の表面にナノ
構造を含む炭素繊維は、まず、通常は昇温での応力下で炭素繊維前駆体材料（ピッチまた
はＰＡＮ）を安定させ、続いて、繊維を形成するための非常に高い温度（例えば、１００
０℃を超える）での炭化および／または黒鉛化の熱分解の工程を行うことによって、昇温
で形成されてもよい。ナノ構造は、繊維の表面で成長されてもよく、続いて、表面処理、
サイズ決定、スプール処理、または他の処理技術が行われる。
【００４９】
　場合によっては、方法は、ナノ構造を成長基板から除去する動作を含み得る。例えば、
除去動作は、ナノ構造を成長基板の表面から直接、受入基板の表面に転写させるステップ
を含み得る。受入基板は、例えば、ポリマー材料または炭素繊維材料であってもよい。場
合によっては、受入基板は、ポリマー材料、金属、またはＡｌ２Ｏ３、ＳｉＯ２、炭素、
またはポリマー材料を含む繊維を含む。場合によっては、受入基板は、Ａｌ２Ｏ３、Ｓｉ
Ｏ２、炭素、またはポリマー材料を含む繊維を含む。いくつかの実施例では、受入基板は
、繊維織物である。
【００５０】
　ナノ構造の除去は、ナノ構造および／または成長基板の表面への機械的なツール、機械
的振動または超音波震動、化学試薬、熱、または他の外部エネルギー源の適用を含み得る
。場合によっては、ナノ構造は、例えば、圧縮ガスの適用によって除去されてもよい。場
合によっては、ナノ構造は、ナノ構造を受入基板に付着させずに除去され（例えば、分離
）、大量に収集されてもよく、ナノ構造は、それらの本来の、または「成長させるままの
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」配向および形態（例えば、整列した「フォレスト」）に留まってよく、成長基板からの
除去に続く。
【００５１】
　図６は、本発明の一実施例による、成長基板から受入基板へのナノ構造の連続転写を示
す。ナノ構造６００の層は、成長基板６１０から分離され、受入基板６２０に配置されて
もよく、基板の１つまたは両方の運動および／または機械的、化学的、または熱的処理か
らの作用によって、転写が容易になってもよい。例えば、成長基板６１０は、配向６１５
に回転してもよい。転写動作の前またはそれと同時に、ナノ構造の層は、成長基板の一部
６３５で成長してもよい。成長基板は、転写が成長基板の異なる領域で生じる間に、成長
基板の一部が、成長部位の配列、成長部位の処理、およびローラ表面のナノ構造の成長を
容易にするために、特異的な熱および雰囲気「地帯」において処理できる、ローラまたは
円筒形のドラムであってもよい。成長基板は、ナノ構造が、転写処理によって除去された
成長基板の表面でナノ構造の新しい層が成長できるように、連続的に回転してもよい。図
６に示されるように、成長基板の配向６１５への回転運動は、この場合は平らな、第２基
板の並進に適合されてもよい。
【００５２】
　外力は、第１基板からの層の剥離を引き起こし、継続させ、層を第２基板へ配向付ける
ために使用される。例えば、剥離物（「博士」）または剥離ナイフ、および／または電場
等の他の手段は、層間剥離を引き起こし、継続させるために使用されてもよい。場合によ
っては、層は、膜、テープ、またはクモの巣状の物として層間剥離および／または処理さ
れてもよい。層は、第１基板から分離される前またはその時に第２基板に接触できるため
、浮遊する部分はなく、そのため、第１基板は、第２基板上に層膜を「ほどく」。接触後
の層を湿潤する接着剤または樹脂、または、層と第２基板との間に印加された電場等の、
層と第２基板との間の引力によって、転写を援助してもよい。別様に、膜は、第２基板に
転写する前に、吊り下げられ、処理され、および任意的に、機械的に（例えば、巻く、圧
縮する、硬化する）、熱的に、または化学的に（例えば、精製、アニール）連続的に処理
されてもよい。いくつかの実施例では、第２基板は、炭素の織物またはポリマー繊維等の
複合層である。ナノ構造の層と第２基板との間にある界面６２１は、例えば、ナノ構造と
第２基板との間に均一で強力な付着を作る、結合剤または接着剤材料の同時に、または後
に適用することによって強化されてもよい。別様に、界面は、熱アニール、誘導加熱等の
エネルギーの適用、電場または磁場でのマイクロ波または処理を使用する放射、または液
体および／または機械的圧力の適用、および、これら、または他の関連方法の１つ以上の
組み合わせによって強化されてもよい。第２基板は、ポリマー膜（例えば、可動支持を与
えるため）、金属箔（例えば、ナノ構造の層への電気接触を得るため）等の任意の適切な
材料で作ることができ、および／または第２基板は、事前にナノ構造の別の層でコーティ
ングすることができ、および／または、この処理は、多層構造にするために、同じ、また
は異なる特性の層を使用して、数回、繰り返してもよい。
【００５３】
　場合によっては、ナノ構造は、バッチ処理で成長または作られてもよい。つまり、一組
のナノ構造は、成長基板の表面の大部分で成長してよく、基板の表面に配列した一組のナ
ノ構造を作るために、本明細書に記載されるような１つ以上の工程において、さらに処理
されてもよい。バッチ処理では、本明細書に記載されるような一組の作成工程において、
１つの成長基板につき一組のナノ構造が作られてもよく、別の一組のナノ構造を形成する
ために、成長基板は、その後、再使用されてもよく、または触媒材料は、再生または交換
されてもよい。
【００５４】
　本発明の別の態様は、カーボンナノチューブ等のナノ構造を連続形成するための方法を
提供する。本明細書で使用されるように、「連続」という用語は、ナノ構造の成長および
除去、またはナノ構造の成長および触媒材料の再活性化等、単一の成長基板の異なる部分
に対して、１つ以上の異なる処理を同時に行う能力を言及する。「連続」という用語は、
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ナノ構造を成長、処理、分離または転写させるための一組の工程の複数回の反復による、
単一の成長基板の再循環も言及する。場合によっては、作動中は常に、すなわち、成長基
板がシステム内で再循環（例えば、回転）される際、システムの各領域が、成長基板の少
なくとも一部と相互に作用できるように、本発明の成長基板は、「位相的に連続する」表
面を有すると記載されてもよい。本明細書で使用されるように、「位相的に連続する」と
は、成長基板上の特定の表面が、構造の周り、または構造を介して、連続する通路を形成
する、という意味における連続を指す。位相的に連続する表面を有する成長基板の例とし
て、これらに限定されないが、円筒、柔軟な帯またはベルト、または閉曲線またはループ
構造を形成する表面を有する構造がある。
【００５５】
　方法は、本明細書に記載されるように、触媒材料を含む表面を成長基板に提供するステ
ップを含んでもよい。成長基板は、成長基板でのナノ構造の連続成長および成長基板から
のナノ構造の除去を容易にするために構成され、用意された装置を介して連続的に転写し
てもよい。場合によっては、成長基板の第１部分は、表面でナノ構造の触媒形成を引き起
こすために選択された一組の条件に曝されてもよい。例えば、一組の条件は、ナノ構造前
駆体および／または外部エネルギー源への暴露を含み得る。成長基板の第１部分を一組の
条件に曝す間、成長基板の第２部分は、成長基板の表面からナノ構造を除去するために処
理されてもよい。成長基板での暴露および除去動作は、場合によっては、少なくとも１回
、少なくとも２回、少なくとも１０回、少なくとも１００回、少なくとも１０００回以上
、繰り返されてもよい。
【００５６】
　いくつかの実施例では、成長基板の第１部分を第１一組の条件に曝す間、方法は、成長
基板の第２部分を、第１触媒材料を再活性させるために選択された第２一組の条件で処理
するステップを含み得る。例えば、方法は、第１触媒材料を再活性させる（例えば、酸化
、還元等）ために、１つ以上の化学種を第１触媒材料に接触させるステップを含み得る。
場合によっては、成長基板の第１部分を第１一組の条件に曝す間、方法は、成長基板の第
２部分を、第１触媒材料を第２触媒材料に交換するために選択された第２一組の条件で処
理するステップを含み得る。第１触媒材料は、第２触媒材料に交換される前に、複数回（
例えば、少なくとも２回、少なくとも１０回、少なくとも１００回以上）、使用されても
よい。
【００５７】
　場合によっては、暴露動作は、円筒形の成長基板の連続回転を含み、触媒材料を処理す
るために、多孔性成長基板を介してナノ構造前駆体材料を流す、または多孔性成長基板を
介して化学種を流す。化学種は、ナノ構造の成長の前に、触媒材料を活性化させてよく、
またはナノ構造の成長の後に、触媒材料を再活性させてもよい。場合によっては、化学種
は、ナノ構造の成長の後、触媒材料を還元または酸化させる。
【００５８】
　触媒材料の除去は、成長基板の表面から第１触媒材料を削る、または砕くために、機械
的なツールを使用しての処理を含み、機械的に行われてもよい。場合によっては、第１触
媒材料は、化学種を使用しての処理（例えば、化学エッチング）によって、または熱的に
（例えば、触媒を蒸発させる温度に加熱する）除去されてもよい。第２触媒材料は、成長
基板への触媒前駆体溶液の焼付け／噴霧によって堆積されてもよい。例えば、金属塩溶液
は、成長触媒に噴霧または焼き付けられてもよい。別の場合では、成長基板は、前もって
作られた金属ナノ粒子を含有する溶液で処理されてもよい。例えば、成長基板は、Ｂｅｎ
ｎｅｔｔほか，“Ｐａｔｔｅｒｎｉｎｇ　ｏｆ　Ｂｌｏｃｋ　Ｃｏｐｏｌｙｍｅｒ　Ｍｉ
ｃｅｌｌａｒ　Ｔｈｉｎ　Ｆｉｌｍｓ　Ｕｓｉｎｇ　Ｍｉｃｒｏｃｏｎｔａｃｔ　Ｐｒｉ
ｎｔｉｎｇ　ａｎｄ　Ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ　ｉｎ　Ｃａｒｂｏｎ　Ｎａｎｏｔｕｂ
ｅ　Ｓｙｎｔｈｅｓｉｓ，”Ｌａｎｇｍｕｉｒ　２００６，２２，８２７３－８２７６に
記載されるように、金属ナノ粒子で処理されてもよい。
【００５９】
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　具体例では、ナノスケールのＦｅおよびＡｌ２Ｏ３粉を焼結することによって作られて
もよい複合Ｆｅ／Ａｌ２Ｏ３基板は、触媒の新しい層を暴露するために、機械的に研磨す
ることができる。別様に、成長基板は、Ｆｅが蒸発する温度を超えて加熱されてもよく、
その後、成長基板は、例えば、密着焼付けによって、触媒材料の新しい層でコーティング
されてもよい。場合によっては、当然のことながら、触媒材料の交換は、不必要であって
もよい。つまり、触媒材料の活性は、ナノ構造の成長および除去の複数回の反復によって
、連続触媒活性を維持するために選択された一組の条件の下に置かれてもよい。
【００６０】
　図２は、成長基板での触媒粒子（「成長部位」）からのナノ構造の連続成長に対する、
成長基板の再循環の略図を示す。成長基板２００は、成長基板２０５Ａを形成するために
、任意で中間層２０７および触媒材料２０８で、または成長基板２０５Ｂを形成するため
に、触媒ナノ粒子２０９でコーティングされる。次に、基板は、成長基板２１０でのナノ
構造の成長に対して成長部位を調整するために、熱的および／または化学的に処理されて
もよい。次に、ナノ構造２２１は、成長基板２２０の成長部位から成長させてもよい。そ
の後、ナノ構造２３２は、十分な量の触媒を基板に残しながら、例えば、機械的なツール
２３１を使用して、成長基板２３０から除去されてもよい。当然のことながら、個別のナ
ノ構造が示されるが、除去処理は、物理的絡み合い、および表面相互作用によって、結合
されたナノ構造（例えば、「フォレスト」）の膜の除去を含んでもよい。次に、基板は、
成長基板を成長基板２１０と同じ状態に戻すために、熱的および／または化学的に処理さ
れてもよく、または成長部位および／または中間層は、成長基板を成長基板２００と同じ
状態に戻すために、除去されてもよく、サイクルは繰り返されてもよい。中間層の例は、
例えば、Ｈａｒｔほか，Ｃａｒｂｏｎ　２００６，４４（２），３４８－３５９に記載さ
れ、参照することにより本明細書に援用される。
【００６１】
　本発明は、ナノ構造を成長させるためのシステムも提供する。システムは、ナノ構造を
その上で成長させるために適切な表面を有する成長基板と、成長基板の表面、またはその
一部を、成長基板の表面でナノ構造の触媒形成を引き起こすために選択された一組の条件
に曝すことができる領域と、場合によっては、成長基板から触媒材料を実質的に除去せず
に、成長基板の表面、またはその一部を、成長基板の表面からナノ構造を除去するために
選択された一組の条件に曝すことができる領域と、を含み得る。つまり、ナノ構造が、そ
の後の処理において、同じ成長基板上で成長できるように、ナノ構造の除去の後に、十分
な量の触媒材料が、成長基板の表面に残ってもよい。場合によっては、システムは、成長
基板の表面、またはその一部を、第１触媒材料を再活性させる、または第１触媒材料を第
２触媒材料に交換するために選択された一組の条件に曝すことができる領域を任意で含む
。システムは、成長基板の表面、またはその一部を、成長基板の表面で触媒材料を化学的
に処理するために選択された一組の条件に曝すことができる領域も含み得る。
【００６２】
　いくつかの実施例では、ナノ構造は、成長基板が連続的に再循環されるにつれて除去さ
れてもよい、ナノ構造の継ぎ目のない膜を作るために、成長基板の表面の少なくとも一部
（例えば、剛体リングの外面）で成長されてもよい。
【００６３】
　システムは、再循環基板として使用するために構成され、用意された成長基板を含み得
る。場合によっては、方法が、剛体リングの連続回転によって行われるように、成長基板
は、剛体リングを形成するための形になってもよい。場合によっては、一組のローラの周
りでの柔軟な帯の回転によって、成長基板の１つ以上の部分でのナノ構造の連続形成およ
び／または転写が可能になるように、成長基板は、柔軟な帯（例えば、金属箔、薄いセラ
ミック）であってもよい。システムは、ナノ構造の連続製造を容易にするために、追加の
構成要素を含み得る。場合によっては、システムは、少なくとも１つ以上の支持ローラお
よび／または駆動ローラ、および成長基板に関連する少なくとも一組の電気接触を含む。
【００６４】
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　ナノ構造の連続成長のためのシステムおよび方法の有利な特徴は、成長基板が、連続的
に再循環されることであってもよい。つまり、成長基板は、転写する構成要素に配置され
た多数の個別の成長基板ではなく、単一で可動の構成要素であってもよい。つまり、ナノ
構造は、転写する成長基板上に直接成長されてもよく、転写する成長基板の種々の部分で
の状態は、個別に監視され制御されてもよい。
【００６５】
　したがって、場合によっては、ナノ構造の連続成長のための方法は、基板の再循環およ
びナノ構造の連続成長を可能にするために必要な、基板の熱的、機械的、および化学的処
理とともに、同じ成長基板を使用してナノ構造を連続成長および除去するために、成長基
板、またはその一部を、各領域に処理における特定の工程を行うための一組の条件を含む
一組の領域に曝すステップを含んでもよい。一実施例では、成長基板は、システムの種々
の領域を介して転写してもよい。例えば、第１領域では、成長基板は、まず加熱されても
よく、および／または触媒材料は、処理されてもよい（例えば、触媒膜からナノ粒子を形
成する、および／または触媒材料を化学的に還元させる）。第２領域では、ナノ構造は、
ナノ構造前駆体材料への成長基板の暴露によって核となってよく、そこでは、ナノ構造の
成長は、任意で監視されてもよい。第３領域では、形成されたナノ構造は、特定の用途に
対して適切な任意の方法によって除去されてもよい。成長基板からナノ構造を除去した後
、成長基板は、再循環され（例えば、成長基板の回転、成長基板の後方への並進等）、ナ
ノ構造の反復成長が行われる。場合によっては、連続成長の仕組みは、成長基板の直線並
進を含んでもよい。場合によっては、連続成長の仕組みは、成長基板が回転するにつれて
、ナノ構造が、連続的に剥離されてもよい成長基板の回転並進を含んでもよい。場合によ
っては、成長基板、またはその一部は、抵抗加熱、レーザ加熱、または電磁放射（例えば
、赤外光）への暴露によって局所的に加熱されてもよい。別の場合では、基板は、加熱炉
または熱伝導率および／または雰囲気制御のための筺体に配置されてもよい。
【００６６】
　連続法の一利点は、ナノ構造を比較的大きい表面積上に均一に成長し、ナノ構造を大量
に収集し、大部分および／またはそれらのナノ構造を他の基板（例えば、トウおよび先端
繊維の織物）に転写する能力であってもよい。これによって、ナノ構造材料および他のナ
ノ構造の工業製造が、可能になってもよい。これは、層内の靭性、せん断強度、および熱
伝導率等のバルク特性の顕著な増加を示す、ナノ構造で補強されたハイブリッド材料の工
業製造にとっても有利となってもよい。
【００６７】
　図３は、本発明のシステムの具体例の略図を示す。断面での空洞の円筒として本明細書
に示される成長基板３００は、触媒ナノ粒子３０２とともに、任意で、中間層３０１（例
えば、Ａｌ２Ｏ３等のセラミック）でコーティングされてもよい。ナノ構造３０３の層は
、配向３０５で連続回転してもよい、成長基板の表面で成長してもよい。成長基板が転写
するにつれて、触媒粒子は、選択された熱的および大気条件で維持されてもよいシステム
の２つ以上の領域を通過してもよい。触媒は、例えば、領域３１０、３１１、および３１
２等の１つ以上の領域において、化学的および熱的に前処理されてもよい。場合によって
は、成長基板は、Ｈ２または、ＡｒまたはＨｅ等の別の不活性担体ガスを含む雰囲気にお
いて、１３００℃にまで加熱されてもよい。領域３２０では、ナノ構造は、１３００℃、
場合によっては７００～１３００℃までの温度で、本明細書に記載されるように成長され
てもよい。いくつかの実施例では、成長基板は、導電性であってよく、カーボンナノチュ
ーブの成長のために、例えば、Ｃ２Ｈ４とＨ２の混合物の存在下で、所望の温度に抵抗加
熱されてもよい。
【００６８】
　領域３３０では、ナノ構造は、例えば、ナノ構造を圧縮または硬化するために使用され
る機械的なツールで後処理されてもよい。別様に、ナノ構造は、放射熱の適用によってナ
ノ構造をアニールするために加熱されてもよい。領域３４０では、ナノ構造は、表面波、
音波、または超音波を含む、かみそりの刃または振動等の機械的な手段で、成長基板から
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除去されてもよい。ナノ構造は、化学処理によって、すなわち、成長基板が、エッチング
を引き起こすために十分な温度に維持される、酸素含有雰囲気を使用して、ナノ構造と成
長基板との間の界面をエッチングすることによって、除去されてもよい。場合によっては
、これらの処理の１つ以上の組み合わせが使用されてもよい。
【００６９】
　領域３５０では、触媒材料は、触媒および／または支持層を溶解する、または成長基板
から分離するために、成長基板を化学的雰囲気（例えば、ガスまたは液体）に曝すことに
よって、成長基板から除去されてもよい。別様に、成長基板は、触媒および／または支持
層の蒸発を引き起こすために十分な温度（例えば、赤外線法または抵抗加熱によって）に
加熱される。触媒および／または支持層は、車輪が、成長基板に接触したり離れたりする
ように動く、３５１に示される砥石車との接触等の機械的手段によっても除去されてもよ
い。領域３６０では、触媒は、本明細書に記載されるように、任意で再活性されてもよい
。領域３７０では、触媒材料および／または支持材料は、成長基板に適用されてもよい。
例えば、触媒材料は、真空雰囲気下で電子ビーム蒸着またはスパッタリングによって成長
基板上に適用されてもよい。別様に、材料は、触媒ナノ粒子でコーティングされてもよい
ローラ３７１を使用して、本明細書に記載される方法で適用されてもよい。
【００７０】
　図３４Ａは、回転式電気接触を使用して抵抗加熱されてもよい成長基板の略図を示し、
隣接する地帯は、独立に制御された電流を、近接する地帯の間にあるそれぞれの電気接触
に通過させることによって、独立した熱制御を有してもよい。８１０および８１１等の一
組の回転する接触要素とともに、連続成長基板８００の部分が示される。基板は、左右に
転写してよく、接触要素は、この運動を駆動および／または可能にするために回転しても
よい。基板の底面での接触は、導電性であってよく、基板の抵抗加熱を引き起こすことが
できる、基板を介して適切な電流を駆動するために適切な電圧に保持されてもよい。例え
ば、接触８１１は、電圧Ｖ０に保持されてもよく、接触８１３は、電圧Ｖ１に保持されて
もよく、接触８１５は、電圧Ｖ２に保持されてもよい。熱地帯８０５および８０６も示さ
れ、基板のそれぞれの部分を介する独立に制御された電流の通過によって、各地帯にある
基板表面を独立に制御された温度に維持することができる。例えば、８２０として示され
る赤外線センサー等の非接触の温度センサーは、基板の特定の位置での温度を測定するた
めに使用されてもよく（複数の位置での温度を測定するために、多数のセンサーを使用お
よび／または走査してもよい）、それぞれの地帯にある基板を加熱するために適用された
電流を制御することによって、このセンサーの出力は、温度を制御するために使用されて
もよい。図３４Ｂは、上部接触が、基板の端部のみに接触してもよいため、上面８１０は
、この表面でのナノ構造の成長のために、覆われていない状態であってもよいことを示す
。
【００７１】
　図３５は、成長基板の略図を示し、近接する雰囲気地帯は、ガスが、ナノ構造を成長さ
せる基板の表面から供給されてもよい、差圧およびフローシールを使用して隔離されても
よい。基板９００の上には、３つのチャンバが維持され、チャンバ９１０は、開口部の均
一な配列を介して第１圧力駆動流を提供してよく、流れは、主に、第１領域９０５にある
基板表面に到達してもよい。チャンバ９２０からの流れは、主に、第２領域９０６にある
基板表面に到達してもよい。チャンバの間では、流れは、基板表面付近からチャンバ９３
０へ引き込まれてよく、チャンバ９３０は、基板表面の両領域から流れを引き込むために
、減圧下で得られてもよい。９３０への入口では、両領域からの流れは、小さい基板区域
９０７で混合するが、領域９０５の基板と接触した流れは、領域９０６と接触しないため
、これらの周囲の領域の間のプロセス雰囲気を隔離する。例えば、チャンバ９１０は、カ
ーボンナノチューブ成長のためのＦｅ／Ａｌ２Ｏ３の担持触媒を前処理するために、Ｈ２

／Ｈｅの雰囲気９１２を有してよく、チャンバ９２０は、基板表面上の９０９として示さ
れるカーボンナノチューブを成長させるために、Ｃ２Ｈ４／Ｈ２の雰囲気を有してもよい
。カーボンナノチューブは、基板表面が、チャンバ９２０の出口部の下を通過する際に成



(30) JP 2017-104977 A 2017.6.15

10

20

30

40

50

長を開始してよく、それによって、炭素含有反応剤の雰囲気に曝されてもよい。いくつか
の実施例では、基板は、図３４に示されるように、抵抗加熱されてもよい。
【００７２】
　図３６は、成長基板の略図を示し、近接する雰囲気地帯は、ガスが、基板の孔または穴
を介して供給されてもよい、差圧およびフローシールを使用して隔離されてもよい。基板
１０００は、孔または穴１００５を有することができ、流れは、基板の反対側からこれら
の空洞を介して導かれてよく、基板の上面１００６は、ナノ構造の成長および本発明によ
る他の工程のために処理されてもよい。独立した雰囲気１０２０および１０３０は、基板
の裏側で隔離されてもよく、雰囲気は、接触と仕切板との間の運動を可能にするシール１
０１６とともに、仕切板１０１５と接触した接触１０１０を回転させることによって隔離
されてもよい。基板の上面の上では、流れは、流れ１０４１として、チャンバ１０４０に
引き込まれてもよい。
【００７３】
　当業者は、ナノ構造の連続成長のためのシステムは、本明細書に記載されるように、任
意の数の処理地帯を含んでもよいことを理解する。場合によっては、２つ以上の地帯は、
特定の用途によっては、同時に、および／または異なる条件で操作されてもよい。例えば
、基板から除去される前または後の、触媒、基板、および／またはナノ構造のその場での
監視によって判断されるように、触媒および基板の条件は、成長基板の異なる部分によっ
て異なってもよい。ナノ構造の連続成長のためのシステムおよび方法は、参照することに
より本明細書に援用される、Ｈａｒｔほか，Ｊ．Ｐｈｙｓｉｃａｌ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ
　Ｂ　２００６，１１０（１６），８２５０－８２５７；Ｈａｒｔほか，Ｓｍａｌｌ　２
００７，５，７７２－７７７；およびＨａｒｔほか，Ｎａｎｏ　Ｌｅｔｔ．　２００６，
６（６），１２５４－１２６０に記載される方法を含む、他の方法と組み合わせて使用さ
れてもよい。
【００７４】
　場合によっては、ナノ構造、触媒材料、および／または成長基板表面の特徴は、システ
ムの操作中に監視されてもよく、それによって、ナノ構造の製造のための条件を選択およ
び／または制御することが容易になってもよい。システムは、ラマンまたは赤外線分光法
でナノ構造の成長基板または触媒材料の導電率または電気抵抗を測定することによって、
ナノ構造、触媒、または基板から散乱するＸ線によって、および／またはナノ構造の層の
厚さ、および／または基板表面にあるナノ構造の長さまたは直径の測定によって監視され
てもよい。
【００７５】
　いくつかの実施例では、方法は、本明細書に記載されるように、それぞれ接合表面を有
する、第１および第２プリプレグ複合層を提供するステップと、第１および第２複合層の
少なくとも１つの接合表面上または表面内に一組の実質的に整列したナノチューブを配列
するステップと、を含む。例えば、ナノチューブは、接合表面の少なくとも１０％の表面
上または表面内に均一に分散してもよい。方法は、層の界面を形成するために、それらの
それぞれの接合表面を介して第１および第２複合層を互いに結合するステップをさらに含
み得、界面は、一組の実質的に整列したナノチューブを含む。その後、プリプレグは、ナ
ノチューブとプリプレグ複合層を結合させるために硬化されてもよい。
【００７６】
　本発明の方法は、特定の用途に適合するための追加の処理工程を含み得る。例えば、ナ
ノ構造の長軸が、基板の表面と非平行の配向に実質的に整列するように、ナノ構造は、本
明細書に記載されるように、基板上に形成されてもよい。ナノ構造の長軸が、表面と平行
の配向に実質的に整列するように、ナノ構造および／または基板は、ナノ構造の配向を変
更するための機械的なツールでさらに処理されてもよい。図７Ａ～Ｂは、繊維および整列
し、均一に分布したナノ構造を含む複合層を作るための処理を示す。図７Ａでは、高さｈ
の一組の整列したナノ構造７００は、成長基板７０１に成長してよく、ナノ構造の長軸は
、成長基板７０１の表面と実質的に垂直に配向付けられる。ナノ構造の長軸が、成長基板
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７０１の表面と平行の配向に実質的に整列するように、ローラ７１０、または他の機械的
なツールは、ナノ構造７００を「倒す」ために使用されてもよい。図７Ｂは、同様の処理
を示し、整列したナノ構造７２０のパターンは、一定の高さにまで基板７２１上に形成さ
れてもよい。ローラ７１０は、ナノ構造を「倒す」ために使用されてもよく、従来の整列
した短繊維複合層と同様に、整列し、均一に分布したナノ構造を含む基板を与える。本実
施例では、負荷は、剪断遅れ応力転移によってナノ構造の間で伝達されてもよい。例えば
、この処理は、図３に示される固体リング基板の領域３３０、または後続する成長基板か
らのナノ構造の層間剥離において生じてもよい。
【００７７】
　例えば、１つ以上の支持材料は、個体または他の一体的に独立した構造を形成するため
に、成長基板の一組の整列したナノ構造（例えば、ナノチューブの「フォレスト」）また
は他のナノ構造の支持材料に追加されてもよい。整列したナノ構造を含む個体構造が、例
えば、その後の成長基板の除去の後に、形成されるように、支持材料またはその前駆体の
追加によって、一組の実質的に整列したナノ構造を固め、粘着力を高め、そうでなければ
、強力にしてもよい。場合によっては、ポリマーの重合および／または架橋結合が、整列
したナノ構造を含む固められた構造を形成するように、支持材料は、架橋群を含むモノマ
ー種および／またはポリマーであってもよい。他の実施例では、支持材料は、ナノ構造の
直径またはナノ構造の間の間隔程度の直径を有する金属ナノ粒子等の金属または金属粉で
あってもよい。金属の冷却によって、整列したナノ構造を含む金属構造が形成されるよう
に、金属は、整列したナノ構造に加えられる際、軟化され、焼結され、溶融されてもよい
。本明細書で使用されるように、「一体的に独立した構造」とは、構造の表面に沿う外部
支持がない状態で、構造的完全性（例えば、形）を維持するための十分な安定性または剛
性を有する非個体構造を定義する。整列したナノ構造を含む個体および／または独立構造
は、本明細書に記載されるように、複合材料の基板または他の構成要素として有用であっ
てもよい。
【００７８】
　場合によっては、本発明の方法は、ナノ構造を除去する動作の前に、ナノ構造をアニー
ルまたは硬化する動作をさらに含み得る。
【００７９】
　均一なナノ構造の成長に加え、二次元または三次元に形付けられたナノ構造の微細構造
も、成長基板に触媒材料をパターン化する、または機械的力を使用して物理的に成長を鋳
型化することによって製造されてもよい。触媒材料をリソグラフ的にパターン化すること
によって、３ミクロン以下の大きさの断面を有するという特徴のナノ構造の成長が可能に
なる。パターン化した成長は、ブロック共重合体ミセルの溶液からの触媒材料の密着焼付
けによって得られてもよい。ナノ構造は、成長を微細加工空洞内に閉じ込めることによっ
て、三次元に形付けられた微細構造に「成長成形」されてもよい。例えば、微細加工鋳型
は、成長基板に固定され、後続のナノ構造の成長を剥離してよく、独立したナノ構造形状
を放出する。
【００８０】
　本明細書で使用されるように、「ナノチューブ」という用語は、当技術分野における通
常の意味であり、主として六員芳香環の融合したネットワークを含む実質的に円筒形の分
子またはナノ構造を言及する。場合によっては、ナノチューブは、継ぎ目のない円筒形の
構造に形成された黒鉛のシートに類似してもよい。当然のことながら、ナノチューブは、
六員環の他に、環または格子構造も含み得る。通常、ナノチューブの少なくとも１つの端
部は、すなわち、湾曲した、または非平面の芳香族基で覆われてもよい。ナノチューブは
、ナノメートル単位の直径およびミリメートルまたは１０分の１ミクロン単位の長さを有
してよく、１００、１０００、１０，０００以上の縦横比を有する。場合によっては、ナ
ノチューブは、カーボンナノチューブである。「カーボンナノチューブ」という用語は、
主に炭素原子を含むナノチューブを言及し、一層ナノチューブ（ＳＷＮＴ）、二層ＣＮＴ
（ＤＷＮＴ）、多層ナノチューブ（ＭＷＮＴ）（例えば、同心カーボンナノチューブ）、
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その無機誘導体等を含む。いくつかの実施例では、カーボンナノチューブは、一層のカー
ボンナノチューブである。場合によっては、カーボンナノチューブは、多層カーボンナノ
チューブ（例えば、二層カーボンナノチューブ）である。場合によっては、ナノチューブ
は、１μｍ未満、１００ｎｍ未満、５０ｎｍ、２５ｎｍ未満、１０ｎｍ未満、または、場
合によっては、１ｎｍ未満の直径を有してもよい。
【００８１】
　一組の実施例では、ナノチューブは、５０ｎｍ以下の平均直径を有し、本明細書に記載
されるように、複合体において配列される。
【００８２】
　無機物には、シリコン（Ｓｉ）ナノワイヤ、インジウムガリウムヒ化物（ＩｎＧａＡｓ
）ナノワイヤ等を含む半導体ナノワイヤ、および窒化ホウ素（ＢＮ）、窒化ケイ素（Ｓｉ

３Ｎ４）、炭化ケイ素（ＳｉＣ）、（ＷＳ２）等のジカルコゲナイド、二酸化チタン（Ｔ
ｉＯ２）および三酸化モリブデン（ＭｏＯ３）等の酸化物、およびＢＣ２Ｎ２およびＢＣ

４Ｎ等のホウ素炭素窒素組成物を含むナノチューブがある。
【００８３】
　本明細書に記載されるように、ナノ構造は、ナノ構造前駆体材料を、例えば、成長基板
の表面に配置される触媒材料に接触させることによって合成されてもよい。いくつかの実
施例では、ナノ構造前駆体材料は、ナノチューブ前駆体材料であってよく、炭化水素ガス
、水素、アルゴン、窒素、その組み合わせ等の１つ以上の液体を含み得る。当業者は、特
定のナノチューブを製造するために適切なナノチューブ前駆体材料を選択することができ
る。例えば、カーボンナノチューブは、Ｃ２Ｈ４／Ｈ２混合物と、Ａｌ２Ｏ３支持体に配
列されたＦｅのナノ粒子等の触媒材料との反応によって合成されてもよい。ナノチューブ
の合成は、ほんの一例として本明細書に記載され、当然のことながら、他のナノ構造は、
本明細書に記載される方法を使用して作られてもよい。例えば、ナノワイヤまたは縦横比
が高い他の構造は、本明細書に記載されるように、成長基板を使用して作られてもよい。
例えば、少なくとも１０：１、少なくとも１００：１、少なくとも１０００：１、または
、場合によっては、少なくとも１０，０００：１の縦横比を有するナノ構造が、作られて
もよい。一組の実施例では、本発明の方法は、１００ナノメートル未満の直径および少な
くとも１ミクロンの長さを有するナノ構造を合成するために使用されてもよい。当業者は
、特定のナノ構造の成長のために、ナノチューブ前駆体材料、触媒材料、および一組の条
件の適切な組み合わせを選択することができる。
【００８４】
　ナノ構造前駆体材料は、種々の方法によってシステムおよび／または成長基板に導入さ
れてもよい。場合によっては、ナノ構造前駆体材料は、繊維の表面に接触してもよい。例
えば、ナノ構造前駆体材料の流れは、成長基板の表面と実質的に垂直の配向で、または連
続法では、システムを介した成長基板の運動配向で導入されてもよい。ナノ構造前駆体材
料の流れは、成長基板の運動と垂直の配向で成長基板に作用するが、成長基板は、その軸
配向に沿って、特定の速度で転写してもよい。場合によっては、成長基板が装置を介して
転写するにつれて、触媒材料は、整列したナノ構造の層の核生成を引き起こしてよく、そ
れによって、繊維が成長装置を介して転写するにつれて、厚さが増加されてもよい。
【００８５】
　成長基板が、束、織物、トウ、または他の構造等の、触媒材料が、成長基板の内部にあ
ってもよい、複数の繊維を含む場合、成長基板は、規則的に離間した繊維を含み得、ナノ
構造前駆体材料の流れは、繊維の間にある空間に浸透することができ、構造の全体にわた
って本質的に均一に整列したナノ構造の成長を製造する。
【００８６】
　場合によっては、ナノ構造は、主として、繊維表面の周りに半径方向に配向付けられて
よく、ナノ構造の長軸は、成長基板の表面と非平面の配向で配向付けられてもよい。場合
によっては、ナノ構造は、繊維表面に、規則的または不規則的に成長してもよい。
【００８７】
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　触媒材料は、ナノチューブの成長を触媒することができる任意の材料であってもよい。
材料は、高い触媒活性、および一組のナノチューブの成長の後に再生する能力を任意で有
するために選択されてもよい。触媒材料が、成長基板の表面に堆積そうでなければ形成で
きるように、材料は、成長基板と適合するように選択されてもよい。例えば、触媒材料は
、層間剥離または亀裂を減少させる、または防ぐために、成長基板として適切な熱膨張係
数を有するために選択されてもよい。触媒材料は、成長基板の表面上または表面内に配置
されてもよい。場合によっては、触媒材料は、リソグラフィ等の周知の方法を使用して、
成長基板の表面にコーティングまたはパターンとして形成されてもよい。他の実施例では
、成長基板の少なくとも一部を、触媒材料、またはその前駆体を含む溶液、膜、またはテ
ープに接触させることによって、成長基板は、触媒材料でコーティングまたはパターン化
されてもよい。場合によっては、成長基板は、ナノチューブの成長部位を提供するために
繊維の表面をコーティングしてもよい触媒材料、またはその前駆体を含む溶液を介して引
き上げられてもよい繊維であってもよい。方法は、成長基板への触媒材料の再適用が必要
であるかもしれない最初の段階または後の段階等の連続処理の種々の段階で、触媒材料を
成長基板に導入するために使用されてもよい。
【００８８】
　触媒材料として使用するために適切な材料には、例えば、１～１７族の金属、２～１４
族の金属、８～１０族の金属、またはそれらの１つ以上の組み合わせ等の金属がある。本
発明で使用されてもよい８族からの要素は、例えば、鉄、ルテニウム、またはオスミウム
を含んでもよい。本発明で使用されてもよい９族からの要素は、例えば、コバルト、レニ
ウム、またはインジウムを含んでもよい。本発明で使用されてもよい１０族からの要素は
、例えば、ニッケル、パラジウム、またはプラチナを含んでもよい。場合によっては、触
媒材料は、鉄、コバルト、またはニッケルである。具体例では、触媒材料は、成長基板の
表面にパターンとなって配列された鉄ナノ粒子、またはその前駆体であってもよい。触媒
材料は、金属酸化物、金属窒化物等の他の金属含有種であってもよい。当業者は、特定の
用途に適合するための適切な触媒材料を選択することができる。
【００８９】
　場合によっては、ナノチューブは、連続的で排他的な反応剤の流れ（例えば、ナノチュ
ーブ前駆体材料を含む）を送達することによって、または複数の種類のナノ構造の成長を
引き起こし、基板に配列した成長部位の本質（例えば、元素組成およびサイズ）に選択的
である混合反応剤の流れを使用することによって、ナノチューブ前駆体および／または触
媒材の適切な組み合わせを使用して合成されてもよい。
【００９０】
　触媒材料は、例えば、化学気相堆積を含む種々の方法を使用して、成長基板の表面に形
成されてもよい。具体例では、繊維は、触媒材料またはその前駆体を含む溶液を介して引
き上げられてもよく、その表面に触媒材料でコーティングされた状態で溶液から抜け出て
もよい。コーティングは、繊維の表面からの、カーボンナノチューブ等のナノ構造の成長
のための、金属ナノ粒子（例えば、Ｆｅ、Ｃｏ、および／またはＮｉ）等の成長部位を含
み得、成長部位の形成の前駆体であてもよい。場合によっては、繊維は、触媒材料を含む
溶液を介して連続的に引き上げられてもよく、溶液の表面（例えば、液体・ガス界面、ま
たは液体・液体界面）では、触媒材料は、溶液の表面に接触するにつれて、繊維の表面上
に引き上げられてもよい塊状ナノ粒子であってもよい。
【００９１】
　ラングミュアブロジェット法、磁性流体等の前もって作られたナノ粒子の溶液からの堆
積、および加熱された場合（例えば、金属硝酸塩を１５０～１９０℃で）に、基板をコー
ティングし、ナノ粒子を形成するために分解する金属塩の溶液からの堆積等、他の方法は
、成長基板上に触媒材料を堆積するために使用されてもよい。場合によっては、ブロック
共重合体は、成長基板上に構成触媒材料を成形するために使用されてもよい。
【００９２】
　本発明の使用に適切な基板として、プリプレグ、ポリマー樹脂、乾燥織物およびトウ、
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炭素（例えば、黒鉛）、金属、合金、金属間化合物、金属酸化物、金属窒化物、セラミッ
ク等の無機物がある。場合によっては、基板は、繊維、繊維のトウ、織物等であってもよ
い。基板は、導電性繊維、織物またはナノ構造等の導電性材料をさらに含み得る。
【００９３】
　場合によっては、本明細書に記載されるような基板は、炭素繊維等の埋め込まれた、整
列した、および／または織り合わせた（例えば、織られた、または編まれた）繊維を含む
ポリマー材料（例えば、熱硬化性樹脂または熱可塑性高分子）であるプリプレグであって
もよい。本明細書で使用されるように、「プリプレグ」という用語は、例えば、炭素、ガ
ラス、炭化ケイ素等の繊維等の埋め込まれた繊維を含む熱硬化性または熱可塑性樹脂の１
つ以上の層を言及する。いくつかの実施例では、熱硬化性材料は、エポキシ、ゴム強化エ
ポキシ、ＢＭＩ、ＰＭＫ－１５、ポリエステル、ビニルエステル等を含み、好ましい熱可
塑性プラスチック材料は、ポリアミド、ポリイミド、硫化ポリアリーレン、ポリエーテル
イミド、ポリエステルイミド、ポリアリーレン、ポリスルフォン、ポリエーテルスルホン
、ポリフェニレンサルファイド、ポリエーテルイミド、ポリプロピレン、ポリオレフィン
、ポリケトン、ポリエーテルケトン、ポリエーテルケトンケトン、ポリエーテルエーテル
ケトン、ポリエステル、およびその類似体および混合物を含む。通常、プリプレグは、整
列した、および／または織り合わせた（織られた、または編まれた）繊維を含み、多数の
層の繊維が他の層の繊維と整列しないように、プリプレグは配列され、その配列は、方法
によって形成される物質の指向性の剛性要件に決定される。通常、繊維は、感知できるほ
どに、縦方向に伸張しないため、各層は、感知できるほどに、その繊維が配列される配向
に伸張しない。典型的なプリプレグとして、ＴＯＲＬＯＮ熱可塑性薄板、ＰＥＥＫ（ポリ
エーテルエーテルケトン、Ｉｍｐｅｒｉａｌ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｉｎｄｕｓｔｒｉｅｓ
、ＰＬＣ、英国）、ＰＥＫＫ（ポリエーテルケトンケトン、ＤｕＰｏｎｔ）熱可塑性物質
、東レ（日本）のＴ８００Ｈ／３９００－２熱可塑性物質、およびＨｅｒｃｕｌｅｓ（Ｍ
ａｇｎａ、ユタ州）のＡＳ４／３５０１－６熱硬化性樹脂がある。
【００９４】
　成長基板は、本明細書に記載されるように、触媒材料および／またはナノ構造を支持で
きる任意の材料であってもよい。成長基板は、ナノ構造の成長条件、ナノ構造の除去条件
等の、特定の処理に使用される各一組の条件に対して不活性、および／または、その下で
安定するように選択されてもよい。例えば、成長基板は、カーボンナノチューブの高温（
例えば、１３００℃まで）ＣＶＤ成長の下で安定してもよい。場合によっては、成長基板
は、アルミナ、シリコン、炭素、セラミック、または金属を含み得る。場合によっては、
成長基板は、実質的に平面を含み得る。場合によっては、成長基板は、実質的に非平面を
含み得る。例えば、成長基板は、例えば、０．１ｍから１０ｍの範囲の直径を有してもよ
い、繊維等の任意で回転可能な円筒形の基板であってもよい。場合によっては、成長基板
は、ナノチューブの形成／除去の間、連続的に回転してよい剛体リング（例えば、円筒形
の剛体リング）であってもよい。場合によっては、成長基板は、本明細書に記載されるよ
うに、成長基板が、装置を介する連続循環のための１つ以上のローラ上に配置されてもよ
い柔軟な環または帯を形成してもよい、柔軟な材料を含み得る。いくつかの実施例では、
成長基板は、Ａｌ２Ｏ３、ＳｉＯ２、または炭素を含む繊維である。いくつかの実施例で
は、成長基板は、金属またはセラミック等の下層の材料の表面上に形成された、遷移金属
酸化物（Ａｌ２Ｏ３）の層等の層を含み得る。
【００９５】
　場合によっては、成長基板は、空洞および／または多孔性であってもよい。いくつかの
実施例では、成長基板は、多孔性Ａｌ２Ｏ３等の多孔性であってもよい。本明細書で使用
されるように、「多孔性」の材料は、材料が、例えば、液体または液体の混合物（例えば
、液体、ガス）によって容易に混ざる、または透過するように、十分な数の孔または裂け
目を有する材料として定義される。本発明では、多孔性成長基板は、有利に、成長基板を
介する触媒材料への反応ガス（例えば、ナノチューブ前駆体材料）の拡散を容易にするこ
とによって、ナノチューブの成長を改善してもよい。図４は、本発明によって使用される
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多孔性成長基板の略図であり、基板６７０は、孔または穴６７１を含み、ナノ構造６７２
は、基板の一表面に成長する。孔または穴によって、基板表面の範囲にわたって反応雰囲
気の均一な送達が可能となる。これは、例えば、基板の前処理、ナノ構造の成長、または
触媒の再活性化のための雰囲気である。
【００９６】
　具体例では、図５は、ローラ上のナノ構造の成長のために、反応材料を成長基板に供給
できる構成要素（例えば、ローラ）上に配列された成長基板を示す。構成要素は、成長基
板上での整列したナノ構造の層の成長のための反応性および非反応性化学種を供給しても
よく、化学種は、半径方向に成長基板へ流れてもよい。成長基板は、その表面を介する気
体流を可能にするように多孔性であってもよい空洞の円筒５００であってもよい。化学種
の流れ５１０は、円筒と液体的に連通して流入パイプ５０１に沿って軸方向に導入されて
もよく、半径方向５１１に成長基板を介して表面に分布し、流れてもよい。場合によって
は、流れは、ナノ構造前駆体材料を供給してもよく、その後、成長基板の表面上の成長部
位（例えば、触媒材料）と相互に作用してもよい。別様に、触媒材料前駆体は、成長基板
の表面に触媒ナノ構造の層を形成するために、流れにおいて供給されてもよい。
【００９７】
　いくつかの実施例では、成長基板はＡｌ２Ｏ３またはＳｉＯ２を含み、触媒材料は鉄、
コバルト、またはニッケルを含む。場合によっては、成長基板はＡｌ２Ｏ３を含み、触媒
材料は鉄を含む。
【００９８】
　本明細書で使用されるように、「ナノ構造前駆体材料」は、適切な一組の条件の下で反
応し、ナノ構造を形成してもよい任意の材料または材料の混合物を言及する。ナノ構造前
駆体材料は、炭素含有種（例えば、Ｃ２Ｈ４およびＣＨ４、アルコール類等の炭化水素）
、１つ以上の液体（例えば、Ｈ２、Ｏ２、ヘリウム、アルゴン、窒素等のガス）、または
ナノ構造の形成を容易にしてもよい他の化学種を含み得る。
【００９９】
　本明細書に記載されるように、本発明は、１つ以上の結合材料または支持材料の使用ま
たは追加を含み得る。接着または支持材料は、本明細書に記載されるポリマー材料、繊維
、金属、または他の材料であってもよい。結合材料および／または支持材料として使用す
るためのポリマー材料は、本明細書に記載されるように、ナノ構造に適合する任意の材料
であってもよい。例えば、ポリマー材料は、ナノ構造を均一に「湿潤」するおよび／また
は１つ以上の基板を結合するために選択されてもよい。場合によっては、ポリマー材料は
、５０，０００ｃＰｓ以下、１０，０００ｃＰｓ以下、５，０００ｃＰｓ以下、１，００
０ｃＰｓ以下、５００ｃＰｓ以下、２５０ｃＰｓ以下、または１００ｃＰｓ以下等の特定
の粘着性を有するために選択されてもよい。いくつかの実施例では、ポリマー材料は、１
５０～２５０ｃＰｓの粘着性を有するために選択されてもよい。場合によっては、ポリマ
ー材料は、熱硬化性樹脂または熱可塑性物質であってもよい。場合によっては、ポリマー
材料は、導電性繊維、織物、またはナノ構造を含む導電性材料を任意で含み得る。
【０１００】
　熱硬化性樹脂の例として、Ｍｉｃｒｏｃｈｅｍ　ＳＵ－８（紫外線硬化エポキシ、２０
００．１から２１００の階級、および３ｃＰｓから１０，０００ｃＰｓの範囲の粘着性）
、Ｂｕｅｈｌｅｒ　Ｅｐｏｔｈｉｎ（低粘着性、約１５０ｃＰｓ、室温硬化エポキシ）、
Ｗｅｓｔ　Ｓｙｓｔｅｍｓ２０６＋１０９Ｈａｒｄｅｎｅｒ（低粘着性、約２００ｃＰｓ
、室温硬化エポキシ）、Ｌｏｃｔｉｔｅ　Ｈｙｓｏｌ１Ｃ（２０分で硬化する導電性エポ
キシ、粘着性２００，０００～５００，０００ｃＰｓ）、Ｈｅｘｃｅｌ　ＲＴＭ６（樹脂
トランスファー成形　エポキシ、処理中の粘着性、約１０ｃＰｓ）、Ｈｅｘｃｅｌ　Ｈｅ
ｘＦｌｏｗ　ＶＲＭ３４（構造的ＶＡＲＴＭまたは真空を使用した樹脂トランスファー成
形エポキシ、処理中の粘着性、約５００ｃＰｓ）がある。熱可塑性物質の例として、ポリ
スチレン、またはＭｉｃｒｏｃｈｅｍ　ＰＭＭＡ（紫外線硬化熱可塑性物質、１０ｃＰｓ
から約１，０００ｃＰｓの範囲の階級）がある。一実施例では、ポリマー材料は、ＰＭＭ
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Ａ、ＥｐｏＴｈｉｎ、Ｗｅｓｔ　Ｓｙｓｔｅｍｓ　ＥＰＯＮ、ＲＴＭ６、ＶＲＭ３４、９
７７－３、ＳＵ８、またはＨｙｓｏｌ１Ｃであってよもよい。
【実施例】
【０１０１】
　以下の実施例は、本発明の特定の態様の実施例を示す。当然のことながら、本明細書に
記載される処理は、当業者に周知の、大量のバッチまたは連続した方法での操作に対して
修正および／または拡大縮小されてもよい。
【０１０２】
　（実施例１）
　以下の実施例は、基板に整列したカーボンナノチューブの層を成長させるための典型的
な処理を示す。１／１０ｎｍのＦｅ／Ａｌ２Ｏ３のパターン化された触媒膜は、ＦＤＣ－
８０００膜堆積制御器とともにＴｅｍｅｓｃａｌ　ＶＥＳ－２５５０を使用して、単一の
ポンプダウンサイクルでの電子ビーム蒸着によって、プレーン（１００）６”シリコンウ
エハ（ｐ型、１～１０Ωｃｍ、Ｓｉｌｉｃｏｎ　Ｑｕｅｓｔ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａ
ｌ、標準「ピラニア」（３：１、Ｈ２ＳＯ４：Ｈ２Ｏ２）溶液を使用して洗浄した）に堆
積された。触媒パターンは、フォトリソグラフィによってパターン化された、像反転フォ
トレジスト（ＡＺ－５２１４Ｅ）の１μｍの層のリフトオフによって作られた。触媒は、
ウエハ表面の全体にわたって堆積され、フォトレジスト上に堆積された触媒の部分は、低
刺激性の超音波処理とともに、５分間アセトンに浸漬することによって除去された。触媒
の膜の厚さは、水晶モニタを使用した堆積中に測定され、その後、ラザフォード後方散乱
分光（ＲＢＳ）によって確認された。
【０１０３】
　ＣＮＴ成長は、アルゴン（Ａｒ、９９．９９９％、Ａｉｒｇａｓ）、エチレン（Ｃ２Ｈ

４、９９．５％、Ａｉｒｇａｓ）、および水素（Ｈ２、９９．９９９％、ＢＯＣ）の流れ
を使用して、内径２２ｍｍ、長さ３０ｃｍの加熱地帯を有する単一地帯気圧石英管加熱炉
（Ｌｉｎｄｂｅｒｇ）で行われた。炉温は、３０分後に設定温度まで上昇し、４００ｓｃ
ｃｍのＡｒの下でさらに１５分保持された。Ｃ２Ｈ４／Ｈ２／Ａｒの混合物は、１５～６
０分の成長時間の間、維持された。最後に、Ｈ２およびＣ２Ｈ４の流れは、停止され、加
熱炉が１００℃以下に冷却される間に滴に還元される前に、４００ｓｃｃｍのＡｒは、管
から反応ガスを移動させるために、さらに１０分維持された。
【０１０４】
　カーボンナノチューブ構造は、７５０℃で、１００／５００／２００ｓｃｃｍのＣ２Ｈ

４／Ｈ２／Ａｒで処理されたＦｅ／Ａｌ２Ｏ３の膜から成長させた。図１１～１３に示さ
れるように、カーボンナノチューブは、主として基板に垂直に配向し、隔離または直径０
．１μｍの規模である「束」に密集し、カーボンナノチューブは、互いに密接に保持され
る。図１１Ａは、１００／５００／２００ｓｃｃｍのＣ２Ｈ４／Ｈ２／アルゴンから６０
分で成長した、高さ約１．８ｍｍの整列したＣＮＴのフォレストの斜位像（７０°の傾斜
台）のＳＥＭ画像を示し（尺度６５０μｍ）、図１１Ｂは、側面から見た、膜内にあるカ
ーボンナノチューブの整列を示す（尺度０．５μｍ）。
【０１０５】
　別様に、Ｈｅの搬送ガスがＡｒの代わり使用され、加熱炉は、設定（成長）温度まで上
昇し、４００／１００ｓｃｃｍのＨｅ／Ｈ２の流れの下で安定し、１００／４００／１０
０ｓｃｃｍのＣ２Ｈ４／Ｈｅ／Ｈ２の流れは、成長時間の間に導入される。
【０１０６】
　図１２Ａ～Ｂは、石版のようなパターンのＦｅ触媒部位を有するＡｌ２Ｏ３基板から成
長したカーボンナノチューブ微細構造を示す。同一の断面を有するカーボンナノチューブ
構造は、大きい配列で成長し、複雑な形状が画定される。図１２Ａは、１５分で成長した
、高さ約１ｍｍのナノチューブの「柱」の配列を示し（尺度５００μｍ）、図１２Ｂは、
中心付近で高く成長し、高分解能リソグラフィマスクから再生された鋭い外観を有するカ
ーボンナノチューブの複雑なパターンを示す（尺度５０μｍ）。
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【０１０７】
　図１３は、主に多層でチューブ状のカーボンナノチューブのＨＲＴＥＭ試験を示す。カ
ーボンナノチューブは、平均して約８ｎｍのＯＤおよび５ｎｍのＩＤを有し、ほとんどが
３～７の同心平行層を有する。図１４Ａは、１００／５００／２００ｓｃｃｍのＣ２Ｈ４

／Ｈ２／Ａｒで、１５分の同じ成長時間で、異なる温度で成長した整列したカーボンナノ
チューブ膜の最終的な厚さを示す。図１４Ｂは、７５０℃で、１５分の同じ成長時間で、
異なるＣ２Ｈ４の流れ（５００／２００ｓｃｃｍのＨ２／Ａｒに加えて）で成長した整列
したＣＮＴ膜の最終的な厚さを示す。図１４Ａ～Ｂに示されるように、カーボンナノチュ
ーブ膜の成長率および厚さは、反応温度を制御することによって調節でき（図１４Ａ）、
または原料のＣ２Ｈ４の濃度を調節することによって調節できる。当業者に周知の方法に
よる、触媒粒子の大きさ、触媒材料、反応剤および／または添加物の種、流れの配列、温
度、圧力、および他のパラメータの調節は、当該層内にある整列したＣＮＴの形態（直径
、結晶化度）および密度を適切に制御することができる。
【０１０８】
　（実施例２）
　以下の実施例は、繊維の表面にカーボンナノチューブを含有するセラミック繊維の製造
を説明する。繊維ストランドは、市販の（ＭｃＭａｓｔｅｒ－Ｃａｒｒ）酸化アルミニウ
ム（Ａｌ２Ｏ３）繊維布から切り取られ、イソプロパノール中の１０ｍＭのＦｅ（ＮＯ３

）３・９Ｈ２Ｏ溶液に５分間浸した（撹拌および超音波処理によって調整）。その後、繊
維ストランドは、空気で乾燥した。図１５は、（ａ）１００ミクロンおよび（ｂ）２０ミ
クロンの規模で、鉄触媒材料を含んだＡｌ２Ｏ３繊維のＳＥＭ画像を示す。Ａｌ２Ｏ３繊
維の直径は、約２０μｍであり、核ストランドは、数百の繊維を含む。カーボンナノチュ
ーブ成長は、内径２２ｍｍ、長さ３０ｃｍの加熱地帯を有する単一地帯気圧石英管加熱炉
（Ｌｉｎｄｂｅｒｇ）を使用して行われた。Ａｒ（９９．９９９％、Ａｉｒｇａｓ）、Ｃ

２Ｈ４（９９．５％、Ａｉｒｇａｓ）、およびＨ２（９９．９９９％、ＢＯＣ）の流れは
、手動のニードル弁ロータメータを使用して測定された。炉温は、１００／５００／２０
０ｓｃｃｍのＣ２Ｈ４／Ｈ２／Ａｒで、７５０℃に保持された。
【０１０９】
　２つの処理を検討した。まずは、Ａｌ２Ｏ３繊維は、Ｃ２Ｈ４／Ｈ２／Ａｒガスの混合
物が入った加熱炉に繊維を配置し、その後、加熱炉をナノチューブ成長温度に加熱するこ
とによって、「バッチ」ＣＶＤシーケンスで処理された。その後、カーボンナノチューブ
の整列したコーティングは、Ａｌ２Ｏ３繊維の表面に形成された。代替の処理（例えば、
「急速加熱」シーケンス）において、Ａｌ２Ｏ３繊維は、加熱炉がナノチューブ成長温度
に加熱された後、加熱炉の熱い地帯に急速に導入された。１～２分後、Ｃ２Ｈ４／Ｈ２／
Ａｒ成長混合物が導入された。両処理から得られた繊維を図１５～１８に示す。
【０１１０】
　図１６Ａは、１５分の成長時間および１００／５００／２００ｓｃｃｍのＣ２Ｈ４／Ｈ

２／Ａｒ後のカーボンナノチューブでコーティングされたＡｌ２Ｏ３繊維（１０ｍＭの溶
液、２０ミクロン規模）のＳＥＭ画像を示す。図１６Ｂは、カーボンナノチューブコーテ
ィング内のカーボンナノチューブ整列のＳＥＭ画像を示す（１ミクロン規模）。図１７は
、（ａ）５０倍および（ｂ）２５０倍の倍率で、カーボンナノチューブでコーティングさ
れたＡｌ２Ｏ３繊維の束のＳＥＭ画像を示し、整列したナノチューブの成長が、トウを介
して繊維上で、およびトウの外面の下方で生じたことを示す。図１８は、（ａ）１ｍＭの
Ｆｅ溶液、（ｂ）１０ｍＭのＦｅ溶液、（ｃ）１００ｍＭのＦｅ溶液において、ａでコー
ティングされた繊維のＳＥＭ画像を示す。図１８Ｄは、１００ｍＭのＦｅ溶液において急
速加熱ＣＶＤシーケンスによって形成された、コーティングされた繊維のＳＥＭ画像を示
す。図１８に示されるように、Ａｌ２Ｏ３繊維上の整列したカーボンナノチューブの範囲
の増加は、高濃度Ｆｅ溶液に浸漬された、および／または急速加熱ＣＶＤシーケンスによ
って製造された繊維に対して見られた。
【０１１１】
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　図１８で証明されるように、カーボンナノチューブの整列した成長形態が得られ、加熱
炉の熱地帯にある繊維の滞留時間（供給量）は、繊維表面のＣＮＴ層の所望の厚さを与え
るために選択することができる。ＣＮＴコーティングの均一性は、Ｆｅ溶液の濃度によっ
て影響される場合があるが、溶液中の繊維のバッチ浸漬における不均一な蒸発面によって
も影響される場合がある。触媒前駆体の均一なコーティングは、本発明の関連実施例によ
って、触媒または触媒前駆体溶液から基板を連続的に引き上げることによって得られる。
【０１１２】
　（実施例３）
　以下の実施例は、垂直に整列したカーボンナノチューブを含有する複合薄膜の製造を示
す。カーボンナノチューブを含有する長方形の「柱」のパターンは、実施例１に記載され
る処理によって、シリコンウエハ上に成長させた。カーボンナノチューブは、基板に対し
て垂直に整列し、かつ実質的に垂直であり、表面力によって柱の形で保持された。反応チ
ャンバのＣ２Ｈ４の濃度または反応温度のいずれかを調節することによって、カーボンナ
ノチューブ柱の成長率および高さを制御することが可能であった。本実施例では、カーボ
ンナノチューブ高さは、１００μｍと測定された。
【０１１３】
　その後、シリコンウエハ上のカーボンナノチューブは、複合薄膜を形成するために、第
２基板と組み合わされる。速硬性（例えば、２０分）室温導電性エポキシは、カーボンナ
ノチューブとほぼ同じ高さの厚さを有する薄膜の形でガラス基板（例えば、「第２」基板
）上に堆積された。その後、カーボンナノチューブおよび導電性エポキシが互いに接触す
るように、カーボンナノチューブパターンを含有するシリコンウエハは、ガラス基板上に
配置され、１００ｇの重量が集合体にかけられた。集合体は、周囲温度および湿度に保た
れ、２４時間、導電性エポキシを硬化させた。重量によって発揮した機械的圧力によって
促進した毛管作用によって、エポキシは、カーボンナノチューブの柱に透過した。２４時
間後、エポキシは、完全に硬化した。エポキシとカーボンナノチューブとの間にある接着
は、機械的手段によってシリコンウエハを除去するために十分であった。図１９Ａは、エ
ポキシによる柱の効果的な湿潤を示す、エポキシ基質に埋め込まれた整列したカーボンナ
ノチューブ柱の配列のＳＥＭ画像を示す。図１９Ｂは、ナノチューブ／エポキシ界面を示
す、埋め込まれたカーボンナノチューブ柱の拡大図を示す。
【０１１４】
　別様に、浸水処理も、カーボンナノチューブの柱および密集した「フォレスト」を効果
的に湿潤するために使用されてもよく、毛管作用によって、カーボンナノチューブのフォ
レストへのエポキシの透過が促進できる。図２０Ａ～Ｂは、浸水処理によって、カーボン
ナノチューブの「フォレスト」に透過されるエポキシのＳＥＭ画像を示し、カーボンナノ
チューブ湿潤の有効性が示される。図２０Ｂのナノチューブ／エポキシ集合体の断面図に
示されるように、エポキシポリマーは、フォレストの厚さに完全に透過し、ＣＮＴ整列は
維持された。図２０Ｃは、約５％の体積分率のカーボンナノチューブ／ＳＵ－８複合体の
ＳＥＭ画像を示し、湿潤は有効であり、空所は見られず、図２０Ｄは、複合体の拡大図を
示す。図２０Ｅは、１０％の体積分率のカーボンナノチューブ／ＲＴＭ６複合体を示し、
湿潤のための浸水法の有効性は、高い体積分率でも見られ、図２０Ｆは、複合体の拡大図
を示す。
【０１１５】
　（実施例４）
　以下の実施例は、受入基板へのカーボンナノチューブのフォレストの転写および「ナノ
ステッチされた」複合構造の製造を説明する。
【０１１６】
　カーボンナノチューブの「フォレスト」は、実施例１に記載される方法を使用して、約
１５０μｍの高さまで、シリコンウエハ上に成長させた。図２７Ａ～Ｄは、機械的手段を
使用してその基板からプリプレグに移植されたカーボンナノチューブのＳＥＭ画像を示し
、カーボンナノチューブ整列の保持は、転写後に見られた。
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【０１１７】
　「ナノステッチされた」複合構造を製造するために、市販の黒鉛繊維／エポキシプリプ
レグ（ＡＳ４／３５０１－６またはＩＭ７／９７７－３）は、長方形に切り取られ、ＣＮ
Ｔのフォレストは、機械的手段を使用してプリプレグの表面に移植され、すなわち、図９
Ｅに示されるように、成長基板から受入基板へ転写された。コールプレートは、カーボン
ナノチューブの「フォレスト」の上に配置され、その後、シリコンウエハ上に配置された
１００ｇの重量として、圧力がかけられた。集合体は、プリプレグの表面上のエポキシが
柔軟になるまで、加熱された（または、室温に戻された）。機械的圧力およびエポキシの
軟化によって、カーボンナノチューブは、プリプレグのエポキシに透過した。ナノチュー
ブ透過の深さは、表面の温度および／またはカーボンナノチューブ基板にかけられた重量
の程度を調節することによって制御された。ＣＮＴが、十分にプリプレグに埋め込まれる
と、重量は外され、エポキシは完全に硬化した。図２１は、（ａ）２００ミクロンおよび
（ｂ）２０ミクロン規模で、表面にカーボンナノチューブのフォレストを含有する、得ら
れたプリプレグを示す。この構成は、本明細書に記載されるように、補強多層複合材料の
作成に使用することができる。
【０１１８】
　別様に、カーボンナノチューブ層は、黒鉛／エポキシプリプレグの２つの層の間に配置
された。カーボンナノチューブのフォレストは、２つのプリプレグ層のうちの１つの表面
に移植され、第２の層は、概略的に図９Ｄに示されるように、フォレストの上に追加され
た。集合体は、オートクレーブを使用して完全に硬化し、得られたハイブリッド複合体は
、（ａ）２００ミクロンおよび（ｂ）１０ミクロン規模で、図２２に示される。図２２Ｂ
に見られるように、界面のカーボンナノチューブは、領域によって、５～７μｍ以下（炭
素繊維の直径と同等程度）のプリプレグ層に透過した。
【０１１９】
　上述の処理を使用して作られた中央平面に整列したＣＮＴ層を含有する二重片持ち梁試
料に、モデルＩ破面検査を行った。結果は、無補強複合体と比較された。図２２Ｃに示さ
れるように、カーボンナノチューブは、６０％、すなわち、１６０％、複合体の破壊靱性
を増加させることが示された。
【０１２０】
　図２６Ｂ～Ｃは、（ａ）２００ミクロンおよび（ｂ）１０ミクロン規模で、カーボンナ
ノチューブ／黒鉛／エポキシのハイブリッド複合体のＳＥＭ画像を示す。
【０１２１】
　（実施例５）
　以下の実施例は、カーボンナノチューブ、アルミナ繊維、およびエポキシを含有する織
られた層状複合構造の製造を説明する。カーボンナノチューブのフォレストは、実施例２
に記載される方法によって、６０μｍの高さに成長させた。カーボンナノチューブをアル
ミナ繊維の表面上に成長させた後、ＣＮＴ／アルミナ布の層は、ＢｕｅｈｌｅｒのＥｐｏ
Ｔｈｉｎエポキシに浸水させ、ハイブリッド複合積層板を作成するために重ねた。図２３
に示されるように、複合構造を硬化するために、真空を使用した硬化が使用された。積層
板は、真空テーブルの上に配置され、非多孔性テフロン（登録商標）の層が重ねられ、続
いて、積層板と同じ寸法のコールプレートが重ねられた（積層板が、コールプレートにく
っつかないように、非多孔性テフロン（登録商標）が使用された）。硬化処理の間に、余
分なエポキシを除去するために、集合体の上に多孔性テフロン（登録商標）および出液紙
の層が配置された。真空が均一に分布されるように、ガラス繊維のシートは、集合体およ
び真空テーブルを覆うために真空テーブルの上に配置された。最後に、集合体を取り込む
ために、真空バッグが使用され、硬化処理の間に、３０ｐｓｉの圧力がかけられた。
【０１２２】
　得られたＣＮＴ／アルミナ／エポキシのナノ加工積層板の写真を図２４Ａに示す。硬化
処理の間に、圧力（３０ｐｓｉ）を掛けることによって、余分なエポキシは、効果的に排
除され、その後、サンプルは、糸のこで切られた。説明サンプルの写真を図２４Ｂに示す
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。
【０１２３】
　追加の実施例では、同様の複合構造は、アルミナ布で作られた。カーボンナノチューブ
は、本明細書に記載される処理で、繊維の表面上に成長させた。短せん断梁（ＳＢＳ）試
験を、層内せん断強度を判断するために、層内試料に行った（図２５Ａ）。結果は、カー
ボンナノチューブを欠いた同様の複合体、すなわち、「無補強」複合体と比較され、図２
５に示される。ＣＮＴ構造は、７０％、複合体の層内せん断強度を増加させた。
【０１２４】
　また、カーボンナノチューブ、アルミナ繊維、およびエポキシを含有する複合構造は、
実施例５に記載される以下の工程で製造された。図２９は、５０ミクロン規模で、カーボ
ンナノチューブ／アルミナ／エポキシのハイブリッド複合体のＳＥＭ画像を示す。図２９
で示されるように、エポキシは、完全に透過し、カーボンナノチューブおよびアルミナ繊
維を湿潤する。繊維の均一な分布も見られる。
【０１２５】
　その後、カーボンナノチューブ、アルミナ繊維、およびエポキシを含有する複合構成の
導電率を、検討した。図３１Ａは、概略的に、導電率試験用の実験装置を示し、複合体が
、２つの銀塗布電極の間に配置され、その電気特性が測定された。図３１Ｂは、電気抵抗
率測定の結果を示す。
【０１２６】
　（実施例６）
　下記の実施例では、本明細書に記載されるように、一組のカーボンナノチューブは、黒
鉛（例えば、炭素）繊維上に成長させ、種々の複合構造の作成に使用した。図２６ＡのＳ
ＥＭ画像に示されるように、カーボンナノチューブは、黒鉛繊維上に成長させ、カーボン
ナノチューブの長軸は、繊維表面に垂直に配向される。
【０１２７】
　（実施例７）
　カーボンナノチューブおよびエポキシを含有するナノ構造の「柱」は、浸水法を使用し
て作られた。図２８Ａ～Ｃは、完全に湿潤し、形状およびＣＮＴ整列が維持されているカ
ーボンナノチューブ／エポキシの柱のＳＥＭ画像を示す。
【０１２８】
　（実施例８）
　以下の実施例は、本明細書に記載されるような連続処理を使用するカーボンナノチュー
ブの製造を説明する。
【０１２９】
　図３２Ａは、反応性Ｃ２Ｈ４／Ｈ２雰囲気と不活性Ｈ２雰囲気の間の成長基板を囲う雰
囲気の循環による、成長基板上に成長させた整列したカーボンナノチューブの膜の厚さの
実時間測定を示し、画像の左端に沿って配置された印は、連続する層の間の界面を示す。
成長基板の暴露の後に成長し、Ｆｅ触媒およびＡｌ２Ｏ３支持層にコーティングされた膜
は、Ｃ２Ｈ４／Ｈ２に曝され、基板がＨ２のみに曝されると、成長は中断した。成長地帯
が、Ｃ２Ｈ４／Ｈ２の雰囲気の温度Ｔ（「条件セット１」）で維持され、層間剥離および
前処理地帯が、異なる温度（「条件セット２」）で維持される、回転する円筒形の基板を
使用して、これは、連続する方法で反復された。同じ触媒が幾度も再循環される連続操作
のこの段階で、中間地帯は、条件セット２で維持され、触媒は、ナノ構造の製造に対して
、それ以上適切に活性しなくなり次第、除去し交換した。図３２Ｂは、この処理によって
成長させたカーボンナノチューブ膜の走査型電子顕微鏡写真を示し、画像の左端に沿って
配置された印は、連続する層の間の界面を示す。層は、図３２Ｃに示されるように、明ら
かに分離でき、各層は、１間隔当たりのカーボンナノチューブの成長を表す。
【０１３０】
　（実施例９）
　図３３は、（ａ）堆積の後で、いかなる熱または化学処理の前、（ｂ）アルゴン雰囲気
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における加熱および、それに続く冷却の後、（ｃ）アルゴン／Ｈ２雰囲気における加熱お
よび、それに続く冷却の後の、シリコン基板上のＦｅ／Ａｌ２Ｏ３（１／１０ｎｍ）担持
触媒膜の表面トポグラフィーのＡＦＭ画像を示す。図３３Ｃは、触媒でコーティングされ
た基板を還元（Ｈ２含有）雰囲気で前処理することは、Ｃ２Ｈ４が後に反応雰囲気に追加
される際に、カーボンナノチューブの成長部位であるＦｅナノ粒子の形成に役立つ場合が
あることを示してもよい。
【０１３１】
　本発明のいくつかの実施例は、本明細書に記載され、説明されるが、当業者は、機能を
操作するため、および／または結果を得るための様々な他の手段および／または構造、お
よび／または本明細書に記載される利点の１つ以上を容易に想定し、当該変更および／ま
たは修正のそれぞれは、本発明の範囲内にあると見なされる。通常、当業者は、本明細書
に記載されるすべてのパラメータ、寸法、材料、および構成は、典型的なものであり、実
際のパラメータ、寸法、材料、および／または構成は、特定の用途または本発明の指導が
使用される用途によって決定するということを容易に理解する。当業者は、本明細書に記
載される本発明の特定の実施例との多数の同等物を認識し、または日常実験のみを使用し
て確認することができる。したがって、当然のことながら、前述の実施例は、ほんの一例
として提示され、添付の請求項およびその同等物の範囲内で、本発明は、明確に記載され
請求される以外に実行されてもよい。本発明は、本明細書に記載される個々の特徴、シス
テム、物質、材料、キット、および／または方法を対象にする。また、当該特徴、システ
ム、物質、材料、キット、および／または方法が、相互に矛盾しない場合、２つ以上の当
該特徴、システム、物質、材料、キット、および／または方法の任意の組み合わせは、本
発明の範囲内に含まれる。
【０１３２】
　本明細書の明細書および特許請求の範囲で使用されるように、「ａ」および「ａｎ」の
不定冠詞は、反対の意味が明確に示されない限り、「少なくとも１つ」という意味に理解
されるべきである。
【０１３３】
　本明細書の明細書および特許請求の範囲で使用されるように、「および／または」とい
う表現は、結合した構成要素、すなわち、ある場合には接合的に存在し、他の場合には離
接的に存在する構成要素の「いずれか、または両方」を意味すると理解されるべきである
。他の構成要素は、反対の意味が明確に示されない限り、「および／または」の節によっ
て明確に特定された構成要素との関連性の有無に関わらず、それらの明確に特定された構
成要素以外に、任意で存在してもよい。そのため、限定されない例として、「含む」等の
制約のない専門用語とともに使用される場合の「Ａおよび／またはＢ」への言及は、一実
施例では、ＢのないＡ（Ｂ以外の構成要素を任意で含む）、別の実施例では、ＡのないＢ
（Ｂ以外の構成要素を任意で含む）、さらに他の実施例では、ＡおよびＢの両方（他の構
成要素を任意で含む）等を言及できる。
【０１３４】
　本明細書の明細書および特許請求の範囲で使用されるように、「または」は上記で定義
されたように、「および／または」と同様の意味を有すると理解されるべきである。例え
ば、リストの要素を分類する場合、「または」または「および／または」は、包括的、す
なわち、１つ以上を含むが、多数の構成要素、および、任意で、追加のリストに載ってい
ない要素またはそれらのリストの少なくとも１つを含むと解釈されるものとする。「～の
１つのみ」または「～の１つだけ」または、特許請求の範囲で使用される場合の「～から
成る」等、反対の意味が明確に示される用語のみ、多数の構成要素または構成要素のリス
トの１つの構成要素だけを含むということを言及する。一般的に、本明細書で使用される
ように「または」という用語は、「いずれか」、「～の１つ」、「～の１つのみ」または
「～の１つだけ」等の排他性の用語に先行される場合、排他的代替物（すなわち、「いず
れかの１つであって、両方ではない」）を示しているとしか解釈されないものとする。特
許請求の範囲で使用される場合の「本質的に～から成る」は、特許法の分野で使用される
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【０１３５】
　本明細書の明細書および特許請求の範囲で使用されるように、１つ以上の構成要素のリ
ストを参照して、「少なくとも１つ」という表現は、構成要素のリストにある構成要素の
任意の１つ以上から選択された少なくとも１つの構成要素を意味すると理解されるべきで
あり、必ずしも構成要素のリスト内に明確に挙げられた各構成要素および、すべての構成
要素の少なくとも１つを含まず、構成要素のリストにある構成要素の任意の組み合わせを
除外しない。この定義によって、明確に特定された構成要素との関連性の有無に関わらず
、「少なくとも１つ」という表現が言及する構成要素のリスト内で明確に特定された構成
要素以外にも、それらの構成要素は、任意に存在してよくなる。そのため、限定されない
例として、「ＡおよびＢの少なくとも１つ」（または、同等に、「ＡまたはＢの少なくと
も１つ」または、同等に、「Ａおよび／またはＢの少なくとも１つ」）は、一実施例では
、Ｂではない１つ以上、Ａを任意で含む、少なくとも１つ（および、Ｂ以外の構成要素を
任意で含む）、別の実施例では、Ａではない１つ以上、Ｂを任意で含む、少なくとも１つ
（および、Ａ以外の構成要素を任意で含む）、さらに他の実施例では、１つ以上、Ａを任
意で含む、少なくとも１つ、および１つ以上、Ｂを任意で含む、少なくとも１つ（および
、他の構成要素を任意で含む）等を言及できる。
【０１３６】
　上記の明細書と同様に、特許請求の範囲では、「含む」、「含む」、「所持する」、「
有する」、「含有する」、「係わる」、「保持する」等のすべての移行句は、制約がない
、すなわち、含むが限定されないことを意味すると理解される。「～から成る」および「
本質的に～から成る」という移行句のみ、米国特許商標局特許審査便覧、２１１１．０３
条に記載されるように、それぞれ閉鎖または半閉鎖移行句であるとされる。
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