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1. 緒言 

マリモカーボンはダイヤモンド粉末を担体とし、その表面に遷移金属微粒子を担持させ、炭化水素ガ

スとの接触反応によって合成したダイヤモンド‐繊維状ナノ炭素(Carbon Nanofilament：CNF)複合体であ

る 1）。マリモに似た球状構造を持つためマリモカーボンと名付けられた。マリモカーボンを構成するCNF

の形態および微細構造は、触媒金属の種類および物理化学状態、反応ガスの種類および組成、反応温度

といった合成条件に依存することが報告されている 2）。我々は Ni 触媒へ、Cu を添加することで、CNF

の形態に枝分かれ状の構造を生じさせることを見出している。

本研究では、反応時間を変えて合成したマリモカーボンの成

長過程を観察し、成長機構の考察を試みた。 

2. 実験 

触媒担体として酸化ダイヤモンド粉体を用い、含浸法によ

り触媒調製を行った。触媒前駆体に硝酸Ni 六水和物及び硝酸

Cu(Ⅱ)三水和物を用いた。触媒の担持量は、担体重量に対し

て 5 %とし、Cu 比率は 20 %とした。反応温度は 400~700 ℃、

反応時間は 0~60 min とした。反応ガスにはCH4を用い、ガス

流量は 30 sccm とした。マリモカーボンの合成は、固定床流

通式反応装置を用いた。得られた生成物の形態及び微細構造

は、透過型電子顕微鏡(TEM)を用いて調べた。 

3. 結果 

Fig.1 にマリモカーボンのTEM 像を示す。(a) 反応時間 0 

min では、触媒粒子の大きさは数 nm から 40 nm 程だった。(b) 

10 min では一つの触媒粒子から 1 本または 2 本のCNF が成

長し、触媒粒子に角張った形状の物が見られるようになった。

炭素層は触媒粒子の形にそった、V もしくはハの字型のカッ

プスタックだった。(c) 30 min では、3 本以上の枝分かれが観

察できた。CNFの炭素層の向きはカップスタックもしくは繊

維軸に対して垂直なコイン積層型だった。 

反応時間が増加すると、枝分かれの本数が増え、炭素層の

向きは繊維軸に対して垂直になった。 
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