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 本研究室では長尺かつ高品質な CNT の連続的な合成手法として、高速ガス層流中へのフェロセ

ンミスト噴霧によるCVD合成を行っている。フェロセンを触媒としたアルコール成長によるCNT

は、反応炉菅内を飛翔中に成長するフロー成長モード（気相成長）と、基板にトラップ後炭素源

の供給を受け再度成長するカイトグロースモード(基板成長)がある。我々はこの二つの成長モー

ドにおける CNT 成長速度が異なっていることを報告してきた。[1]異なる成長様式が混在して成長

した CNT はその単一 CNT 内でカイラリティ変化を誘発すると考えられる。本研究では、13C 同位

体標識を用いたラベリング手法を用いることで、単一 CNT 内の成長モードを追跡し、成長モード

の変遷にともなって段階的な直径変化が生じていることを観測したので報告する。 

 本研究で用いた CNT の合成様式の模式図を Fig. 1、原料投入条件を Fig. 2 に示す。炉菅に水素

キャリアガスを流しながら、13C 炭素同位体からなる 13C エタノール-フェロセン溶液を 100 ミリ

秒間(90 μL)投入して気相成長を行った。その後、原料供給を停止し、1 分後に 12C エタノールを 2

分間（400 μL）投入して CNT を基板成長させた。電気炉の中央を 980℃に設定し、その領域に設

置したスリット付きの酸化膜 Si 基板上で CNT を捕集した。捕集した CNT を PMMA を用いてガ

ラス基板上に転写し、ラマンマッピングを行うことで、CNT の同定を行った。Fig. 3(a)より 13C-

CNT が気相成長領域、12C-CNT が基板成長領域である。Fig. 3(b)より CNT の直径は気相成長領域

において 1.74 nm、中間領域において 1.70 nm、基板成長領域において 1.64 nm であった。13C によ

る気相成長から成長停止期間をおいて 12C による基板成長するという CNT 成長過程において、

CNT に含まれる同位体炭素量はなめらかに遷移していた。一方で、CNT の直径はカイラリイティ

の変遷を伴いながらステップ状に段階的に変化していることがわかった。 
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Fig.3 Transition of (a)G-peaks position and 

 (b)RBM of the CNT 

Fig.1 Schematics of the CVD system. 

Fig.2 Synthesis diagram 
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