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碳元素在自然界中分布广泛, “有机碳”构成有机物和生

命体的分子骨架, “无机碳”可形成立方结构的金刚石和六方

结构的石墨. 以石墨六元环为基本单元, 还可组成多种低维

碳纳米材料, 如零维富勒烯、一维碳纳米管和二维石墨烯、

石墨炔等. 碳纳米管是日本科学家饭岛澄男于1991年在透射

电子显微镜(TEM)下发现的[1]. 碳纳米管的直径为纳米尺度,
长度通常为微米级, 可视为石墨片层卷曲而成的螺旋管状结

构. 从其尺度和螺旋结构来看, 碳纳米管与以碳原子为骨架

构成的DNA分子有相似之处(图1(a)). 美国科学家Mildred
Dresselhaus[2]通过理论计算发现, 不同螺旋结构(即手性)的碳

纳米管可表现为金属性或半导体性[2]. 因而, 可以把手性看作

是碳纳米管的“基因”. 实现手性与导电属性调控是当前碳纳

米管研究领域的核心问题之一.
半导体性单壁碳纳米管具有原子级厚度、表面无悬键

的准一维管状结构和高迁移率等优异电学性质, 因而被视为

10 nm以下高性能、低功耗场效应晶体管沟道材料的最有力

候选[3,4]. 但目前制备获得的碳纳米管通常是金属性和半导体

性的混合物. 针对碳纳米管手性控制这一挑战, 近年来的研

究主要集中在设计新型催化剂直接生长与后处理分离两方

面[5~8], 而单根碳纳米管的手性及电学性质控制鲜有报道.
一般而言, 材料的“成材”过程不仅包括生长与纯化, 材料

加工也是一个关键环节. 理论上, 通过塑性变形可改变碳纳

米管的手性结构, 从而对其电学性质进行调控[9,10]. 黄建宇等

人[11]实验验证了碳纳米管在高温下的超塑性变形能力, 但伴

随塑性变形的手性变化和电学性质控制仍然是一个巨大挑

战. 近期, 日本国立材料科学研究所、中国科学院金属研究

所、澳大利亚昆士兰科技大学、俄罗斯国立科技大学、日

本产业技术综合研究所、东京大学等单位的研究者采用原

位TEM技术对单根碳纳米管同步进行加工、表征和测量, 实

现了碳纳米管的手性改造和从金属性到半导体性的可控转

变, 制备出最短沟道长度仅为2.8 nm的金属-半导体-金属构

型碳纳米管分子结晶体管, 观测到室温量子相干输运性质,
揭示了碳纳米管手性转变的规律和机制, 该研究成果发表于

Science[12].
研究人员采用原位TEM多探针操纵技术, 在纳米尺度下

对碳纳米管进行可控操作, 在原子分辨率下表征单个分子的

结构变化, 同时对单个纳电子器件进行精确电学测量. 他们

将碳纳米管直接生长或担载于微栅边缘, 以改善碳纳米管与

基体的机械结合和电学接触; 采用低加速电压(80 kV)球差矫

正透射电子显微镜进行观察, 避免电子辐照对碳纳米管造成

结构损伤的同时获得原子级分辨率; 利用原位纳米束衍射方

法实现碳纳米管电子衍射谱的连续获取, 并跟踪其手性转变

过程; 以单根碳纳米管为导电通道, 微栅为源电极, 两根探针

分别作为漏电极和门电极, 同时利用真空间隙为介电层构建

碳纳米管场效应晶体管. 他们开发了控制程序, 实现加工-表
征-测量过程的自动化: 碳纳米管在焦耳加热和拉伸应力下产

生的手性转变通过高分辨TEM成像和电子衍射分析; 电学性

质的转变通过原位搭建的晶体管测量, 电学性质及晶体管开

关比作为反馈信号调节电压和位移, 最终实现了金属性碳纳

米管向半导体性的可控转变, 成功构建了碳纳米管分子结晶

体管. 这是首次实现单根碳纳米管手性及电学性质的可控调

变, 即碳纳米管的“基因”编辑.
采用“碳纳米管手性改造”方法, 研究者观测到碳纳米管

从金属性到半导体性的转变. 在碳纳米管直径持续缩小的过

程中, 测量到与直径成反比而逐渐增大的半导体带隙. 制造

了一个直径约0.6 nm、导电通道长度仅2.8 nm的超短单壁碳
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纳米管(SWCNT)晶体管(图1(b)). 在0.5 V的驱动电压下, 导通

电流值约为0.74 μA, 开关电流比为~3000(图1(c)). 其亚阈值

摆幅(SS)为~1.33 V/dec, 优于此前报道的悬空架构CNT场效

应晶体管. 值得一提的是, 这是首次构建出导电通道小于

3 nm碳纳米管场效应晶体管, 结果表明在接近物理极限的尺

度上碳纳米管仍然是优异的晶体管沟道材料. 局部手性改造

后, 碳纳米管中段的直径缩小, 与两端初始碳纳米管形成分

子结. 由于分子结的间距为纳米尺度而产生量子限域效应,
电子在其中传播时可保留其相位信息而体现出波动效应. 随

着门电压的变化, 导通状态下的源漏电流曲线出现周期性震

荡, 即为法布里-珀罗干涉. 通常这种量子化相干输运现象需

要在接近液氦温度下才能观察到, 但由于碳纳米管分子结的

长度小于10 nm, 且具有共价键结合的低散射界面, 因而该研

究在室温下观察到了碳纳米管中电子的波动行为和相干

输运.
研究者进一步分析了碳纳米管手性转变过程和机制.

图1(d)是一根三壁碳纳米管在转变过程中的纳米束电子衍射

(NBED)图谱, 图1(e)给出了每一步转变后各管层的手性角. 在

多达29次的手性连续变化过程中, 研究发现手性角具有向高

角度转变的趋势. 通过分析碳二聚体(C2)热蒸发产生5|8|5缺陷

和位错的形成能, 结果表明在较低的手性角下(1,0)位错形成能

较低, 因此小手性角的纳米管在手性转变过程中倾向于增大

手性角. 根据(1,0)和(0,1)位错形成能计算碳纳米管手性转变过

程, 显示出与实验观察一致的向大角度区域收敛趋势. 碳纳米

管手性转变具有清晰的规律是一个惊人的发现, 表明通过改

造碳纳米管手性以调控其电学性质是一条可行的路径.
该研究在单根碳纳米管尺度下, 开展了器件加工、结构

表征和电性测量研究, 实现了对单根单壁碳纳米管局域手性

结构和导电特性的可控调变. 在透射电子显微镜腔体内, 利

用焦耳热和机械应变的协同作用, 可重复地实现了对单根单

壁碳纳米管局域手性结构的编辑, 使其局域电学特性从金属

转变为半导体, 并原位制备出沟道长度仅为2.8 nm的单壁碳

纳米管分子内晶体管; 在悬空、超短沟道单壁碳纳米管的分

子内晶体管中, 观测到电子波的室温量子干涉等量子效应;
阐释了高温与应力共同作用下碳纳米管的手性演化动力学

机制. 该研究展示的单根碳纳米管“基因”编辑技术, 为碳纳米

管在电子和量子器件中的应用提供了新思路, 对精确控制单

个分子结构及分子电子学的研究也有一定的启示作用.

图 1 (网络版彩色)改造碳纳米管手性制作分子结晶体管. (a) DNA和单壁碳纳米管(SWCNT)的螺旋结构示意图; (b) 碳纳米管分子结晶体管的

透射电子显微镜(TEM)照片与示意图; (c) 碳纳米管分子结晶体管的输运性质; (d) 手性转变过程的电子衍射图谱(NBED); (e) 手性角的变化

趋势
Figure 1 (Color online) CNT molecular junction transistor by chirality engineering. (a) Schematic diagram of the helical structures of a DNA
molecule and an SWCNT. (b) TEM image and schematic diagram of a CNT molecular junction transistor. (c) Transport properties of a CNT molecular
junction transistor. (d) NBED patterns during chirality transitions with the chiral angles marked. (e) Changes of the chiral angles revealing a converging
trend toward large angles
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