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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　グラフェン系炭素粒子を作製する方法であって、
２炭素断片化学種を形成可能である炭化水素前駆体物質またはメタンを含む炭化水素前駆
体物質を熱ゾ－ン（２０）に導入する工程；
該熱ゾーン（２０）において３，５００℃よりも高い温度に該炭化水素前駆体物質を熱し
、該炭化水素前駆体物質から該グラフェン系炭素粒子を形成させる工程；および
該グラフェン系炭素粒子を収集する工程を含み、
　ここで、該グラフェン系炭素粒子は、３：１より大きい平均アスペクト比を有しそして
１グラムにつき少なくとも７０平方メートルのＢ．Ｅ．Ｔ．比表面積を有する、
方法。
【請求項２】
　前記炭化水素前駆体物質は、ｎ－プロパノール、エタン、エチレン、アセチレン、塩化
ビニル、１，２－ジクロロエタン、アリルアルコール、プロピオンアルデヒドまたは臭化
ビニルを含む請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　前記炭化水素前駆体物質は、ｎ－プロパノールを含む請求項１に記載の方法。
【請求項４】
　前記炭化水素前駆体物質は、メタンを含む請求項１に記載の方法。
【請求項５】
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　前記熱ゾーン（２０）は、実質的に不活性雰囲気である請求項１に記載の方法。
【請求項６】
　前記熱ゾーン（２０）は、プラズマ（２９）を含む請求項１に記載の方法。
【請求項７】
　不活性ガスを前記プラズマ（２９）に導入する工程をさらに含む請求項６に記載の方法
。
【請求項８】
　前記不活性ガスおよび炭化水素前駆体物質は、共に前記プラズマ（２９）に導入される
請求項７に記載の方法。
【請求項９】
　前記不活性ガスは、前記炭化水素前駆体とは別に、前記プラズマ（２９）に導入される
請求項７に記載の方法。
【請求項１０】
　前記不活性ガスは、アルゴン、水素、ヘリウムまたは窒素を含む請求項７に記載の方法
。
【請求項１１】
　前記グラフェン系炭素粒子は、平均３０または３０より小さい炭素原子層を有する請求
項１に記載の方法。
【請求項１２】
　前記グラフェン系炭素粒子は、１０ナノメートルより小さい厚みを有する請求項１に記
載の方法。
【請求項１３】
　集められた前記グラフェン系炭素粒子は、前記炭化水素前駆体物質の少なくとも１０パ
ーセントである重量を有する請求項１に記載の方法。
【請求項１４】
　グラフェン系炭素粒子を作製する装置であって、
２炭素断片化学種を形成可能な炭化水素前駆体物質またはメタンを含む炭化水素前駆体物
質の源；
収束要素（２２）を含むプラズマチャンバー（２０）；および
該炭化水素前駆体物質を該プラズマチャンバー（２０）に供給するための少なくとも１つ
の供給ライン（５０）を含み、
該炭化水素前駆体物質が該プラズマチャンバー（２０）内で３，５００℃よりも高い温度
に加熱されて、該グラフェン系炭素粒子を形成することを特徴とする、
装置。
【請求項１５】
　前記炭化水素前駆体物質は、ｎ－プロパノール、エタン、エチレン、アセチレン、塩化
ビニル、１，２－ジクロロエタン、アリルアルコール、プロピオンアルデヒドまたは臭化
ビニルを含む請求項１４に記載の装置。
【請求項１６】
　前記炭化水素前駆体物質は、ｎ－プロパノールを含む請求項１４に記載の装置。
【請求項１７】
　前記炭化水素前駆体物質は、メタンを含む請求項１４に記載の装置。
【請求項１８】
　前記プラズマチャンバーに不活性ガスを供給するための少なくとも１つの不活性ガス供
給ライン（１４）をさらに含む請求項１４に記載の装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　（発明の分野）
　本発明はグラフェン系（ｇｒａｐｈｅｎｉｃ）炭素粒子に関し、より詳細には炭化水素
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前駆体物質を利用するこのような粒子の作製に関する。
【背景技術】
【０００２】
　（背景情報）
　グラフェンは１原子層である構造を持つ炭素の同素体である。平面構造は、蜂の巣状結
晶格子に密集して充填されたｓｐ２－結合炭素原子を含んでいる。互いに積み重なったｓ
ｐ２－結合炭素原子の厚さ１原子の平面シートを平均してほんのわずかにしか持たないこ
とにより、グラフェン系物質は、この理想的な構造に近づく。
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
【０００３】
　本発明の局面はグラフェン系炭素粒子を作製する方法を提供することである。この方法
は炭化水素前駆体物質を熱ゾーンに導入すること、炭化水素前駆体物質からグラフェン系
炭素粒子を形成するために炭化水素前駆体物質を熱ゾーンで少なくとも１，０００℃の温
度に加熱すること、およびグラフェン系炭素粒子を収集することを含む。
【０００４】
　本発明の別の局面はグラフェン系炭素粒子を作製するための装置を提供することである
。この装置は炭化水素前駆体物質の源、プラズマチャンバー、および少なくとも１つの炭
化水素前駆体物質をプラズマチャンバーに供給するための供給ラインを含む。
【０００５】
　これらおよび他の本発明の局面は下記の説明により明白になる。
【図面の簡単な説明】
【０００６】
【図１】図１は、本発明の実施形態に従って炭化水素前駆体物質からグラフェン系炭素粒
子を作製する方法を例証している概略フローチャートである。
【図２】図２は、本発明の実施形態に従ってグラフェン系炭素粒子を作製するためのプラ
ズマシステムの部分的な概略縦断面図である。
【図３】図３は、本発明の実施形態に従ってｎ－プロパノール炭化水素前駆体物質から作
製されたグラフェン系炭素粒子の試料についてのラマンシフト対反射率のプロットである
。
【図４】図４および５は、図３に対応するグラフェン系炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真であ
る。
【図５】図４および５は、図３に対応するグラフェン系炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真であ
る。
【図６】図６は、エタノール前駆体物質から作製されたグラフェン系炭素粒子の試料につ
いてのラマンシフト対反射率のプロットである。
【図７】図７および８は、図６に対応するグラフェン系炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真であ
る。
【図８】図７および８は、図６に対応するグラフェン系炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真であ
る。
【図９】図９は、イソ－プロパノール前駆体物質から作製された炭素粒子の試料について
のラマンシフト対反射率のプロットである。
【図１０】図１０および１１は、図９に対応する炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真である。
【図１１】図１０および１１は、図９に対応する炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真である。
【図１２】図１２は、ｎ－ブタノール前駆体物質から作製された炭素粒子の試料について
のラマンシフト対反射率のプロットである。
【図１３】図１３および１４は、図１２に対応する炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真である。
【図１４】図１３および１４は、図１２に対応する炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真である。
【図１５】図１５は、ｎ－ペンタノール前駆体物質から作製された炭素粒子の試料につい
てのラマンシフト対反射率のプロットである。
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【図１６】図１６および１７は、図１５に対応する炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真である。
【図１７】図１６および１７は、図１５に対応する炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真である。
【図１８】図１８は、ｎ－ヘキサン前駆体物質から作製された炭素粒子の試料についての
ラマンシフト対反射率のプロットである。
【図１９】図１９および２０は、図１８に対応する炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真である。
【図２０】図１９および２０は、図１８に対応する炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真である。
【図２１】図２１は、本発明の実施形態に従ってメタン前駆体物質から作製されたグラフ
ェン系炭素粒子の試料についてのラマンシフト対反射率のプロットである。
【図２２】図２２は、図２１に対応するグラフェン系炭素粒子のＴＥＭ顕微鏡写真である
。
【発明を実施するための形態】
【０００７】
　（詳細な説明）
　本発明の特定の実施形態はグラフェン系炭素粒子を作製するための方法および装置、な
らびにこのような方法および装置により作製されるグラフェン系炭素粒子に関する。本明
細書において使用される場合、用語「グラフェン系炭素粒子」は、蜂の巣状結晶格子に密
集して充填されたｓｐ２－結合炭素原子の厚さ１原子の平面シートを１層または１層より
多く含む構造を持つ炭素粒子を意味する。重なっている層の平均数は１００より小さい、
たとえば５０より小さくてもよい。特定の実施形態では、重なっている層の平均数は３０
または３０より小さい。グラフェン系炭素粒子は実質的に平らであり得る。しかしながら
、少なくとも平面シートの一部は実質的に曲がっている、丸まっている、または歪んでい
ることがあり得る。粒子は一般的に回転楕円体または等軸形態を有しない。
【０００８】
　特定の実施形態では、本発明に従って作製されたグラフェン系炭素粒子は炭素原子層に
対し垂直方向に測定された１０ナノメートル以下の厚さ、たとえば５ナノメートル以下、
または、特定の実施形態では３もしくは１ナノメートル以下の厚さを有する。特定の実施
形態では、グラフェン系炭素粒子は厚さ１原子層から１０、２０または３０原子層、また
はそれより大きくてもよい。
【０００９】
　特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子は炭素原子層に平行方向に測定された少な
くとも５０ナノメートルの幅および長さ、たとえば１００ナノメートルより大きい、ある
場合では１００ナノメートルより大きく５００ナノメートル以下、または１００ナノメー
トルより大きく２００ナノメートル以下の幅および長さを有する。グラフェン系炭素粒子
は３：１より大きい、たとえば１０：１より大きい比較的高いアスペクト比（アスペクト
比は粒子最長の寸法と粒子最短の寸法の比として定義されている）を持つ超薄のフレーク
、小板（ｐｌａｔｅｌｅｔ）またはシートの形で提供され得る。
【００１０】
　特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子は比較的低い酸素含有量を有する。たとえ
ば、グラフェン系炭素粒子は５ナノメートル以下または２ナノメートル以下の厚さを有す
る時でさえ、２原子重量パーセント以下、たとえば１．５もしくは１原子重量パーセント
以下、または０．６原子重量以下、たとえば約０．５原子重量パーセントの酸素含有量を
有することがあり得る。グラフェン系炭素粒子の酸素含有量はたとえばＤ．　Ｒ．　Ｄｒ
ｅｙｅｒら、Ｃｈｅｍ．　Ｓｏｃ．　Ｒｅｖ．　３９，　２２８－２４０　（２０１０）
．に記載されているＸ線光電子分光法を用いて決定することができる。
【００１１】
　特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子は、少なくとも１グラムにつき５０平方メ
ートル、たとえば１グラムにつき７０から１０００平方メートル、または特定の場合では
、１グラムにつき２００から１０００平方メートル、または１グラムにつき２００から４
００平方メートルのＢ．Ｅ．Ｔ．比表面積を有する。本明細書において使用される場合、
用語「Ｂ．Ｅ．Ｔ．比表面積」とは、定期刊行物“Ｔｈｅ　Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　ｔｈ
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ｅ　Ａｍｅｒｉｃａｎ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｓｏｃｉｅｔｙ”，　６０，　３０９　（１
９３８）に記載されているＢｒｕｎａｕｅｒ－Ｅｍｍｅｔｔ－Ｔｅｌｌｅｒ方法に基づく
ＡＳＴＭＤ　３６６３－７８　ｓｔａｎｄａｒｄを基準として窒素吸着により決定される
比表面積をいう。
【００１２】
　特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子は少なくとも１．１、たとえば、少なくと
も１．２または１．３のラマン分光法２Ｄ／Ｇピーク比を持つ。本明細書において使用さ
れる場合、用語「２Ｄ／Ｇピーク比」は２６９２ｃｍ－１の２Ｄピークの強度と１，５８
０ｃｍ－１のＧピークの強度の比を参照している。
【００１３】
　特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子は比較的低い嵩密度を有している。たとえ
ば、グラフェン系炭素粒子は０．２ｇ／ｃｍ３より低い、たとえば０．１ｇ／ｃｍ３以下
の嵩密度（タップ密度）を有することにより特徴づけられる。本発明のために、グラフェ
ン系炭素粒子の嵩密度は０．４グラムのグラフェン系炭素粒子を判読可能な目盛を有する
ガラスメスシリンダーに配列させることにより決定される。グラフェン系炭素粒子をシリ
ンダー内に配列させるためにシリンダーはおおよそ１インチ上げられ１００回シリンダー
の台座を固い表面に打つことで軽くたたかれる。それから粒子の体積が測定され、および
０．４グラムを測定された体積で割ることにより、嵩密度は計算される。この嵩密度はｇ
／ｃｍ３によって表現される。
【００１４】
　特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子は、グラファイト粉末および特定の種類の
実質的に平らなグラフェン系炭素粒子の圧縮密度および緻密化率（ｐｅｒｃｅｎｔ　ｄｅ
ｎｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ）より小さい圧縮密度および緻密化率を有する。より低い圧縮密
度およびより低い緻密化率はそれぞれ現在、より高い圧縮密度およびより高い緻密化率を
示すグラフェン系炭素粒子よりもよりよい分散および／またはレオロジー的な性質に貢献
すると考えられる。特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子の圧縮密度は０．９また
は０．９より小さい、たとえば０．８より小さい、０．７より小さい、たとえば０．６か
ら０．７である。特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子の緻密化率は４０パーセン
トより小さい、たとえば３０パーセントより小さい、たとえば２５から３０パーセントで
ある。
【００１５】
　本発明のために、グラフェン系炭素粒子の圧縮密度は一定質量の粒子の測定された厚さ
から圧縮後に計算される。詳細には、測定された厚さは０．１グラムのグラフェン系炭素
粒子を１．３センチメートル型において１５，０００ポンドの力で冷圧に４５分間さらす
ことにより決定される。この接地圧は５００メガパスカルである。それからグラフェン系
炭素粒子の圧縮密度は、この測定された厚さから下記の式に従って計算される。
【００１６】
【数１】

【００１７】
　それからグラフェン系炭素粒子の緻密化率は上述のように決定される計算されたグラフ
ェン系炭素粒子の圧縮密度とグラファイトの密度２．２ｇ／ｃｍ３の比として決定される
。
【００１８】
　特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子は、少なくとも１００マイクロジーメンス
、たとえば少なくとも１２０マイクロジーメンス、たとえば少なくとも１４０マイクロジ
ーメンスの測定バルク液体導電率（ｂｕｌｋ　ｌｉｑｕｉｄ　ｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙ
）を有する。このバルク液体導電率は、混合後ただちにおよび後ほどの時点で、たとえば
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ラフェン系炭素粒子のバルク液体導電率は次のように決定される。はじめに、ブチルセロ
ソルブ中でグラフェン系炭素粒子の０．５％溶液を含む試料を音波発生装置槽により３０
分間音波処理する。超音波処理の次にただちに、試料を標準較正電解導電率セル（Ｋ＝１
）に入れる。Ｆｉｓｈｅｒ　Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ　ＡＢ　３０　ｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉ
ｔｙ　ｍｅｔｅｒは試料の導電率を測定するために試料に導入される。導電率は約４０分
間にわたってプロットされる。
【００１９】
　特定の実施形態に従って、導電性グラフェン系炭素粒子の間で長領域相互連結結合性（
ｌｏｎｇ　ｒａｎｇｅ　ｉｎｔｅｒｃｏｎｎｅｃｔｉｖｉｔｙ）として定義される浸出（
ｐｅｒｃｏｌａｔｉｏｎ）が起こる。このような浸出により、グラフェン系粒子が分散し
た物質の抵抗率は減少し得る。導電性グラフェン系粒子は、粒子が連続なまたはほとんど
連続なネットワークを形成するように、複合マトリックスの中に最小体積を占めることが
あり得る。このような場合、グラフェン系炭素粒子のアスペクト比は、浸出に必要とされ
る最少体積に影響を及ぼし得る。さらに、グラフェン系炭素粒子の表面エネルギーはマト
リックス物質の表面エネルギーと同一または類似であり得る。さもなければ、粒子を処理
されたとき、粒子が凝集または分離する傾向があり得る。
【００２０】
　本発明の実施形態に従って、グラフェン系炭素粒子は熱ゾーンで高温に熱された炭化水
素前駆体物質から作製される。炭化水素前駆体物質は炭素および水素を含む任意の有機分
子であり、および、このような炭化水素前駆体物質は本明細書で記述されるように不活性
条件の下で高めの温度まで熱せられたとき、２炭素断片化学種（ｔｗｏ－ｃａｒｂｏｎ－
ｆｒａｇｍｅｎｔ　ｓｐｅｃｉｅｓ）、すなわち互いに結合された２つの炭素原子を有す
る化学種、を生ずる分子構造を有し得る。２炭素断片化学種は、炭素のみから構成され得
、または特定の実施形態では、少なくとも１つの水素原子を含み得る。任意の特定の理論
により拘束されることを意図しないものの、高い熱ゾーン温度で、分解が起こると、水素
原子は完全にまたは部分的に失われ得る。本発明の実施形態に従って、残留２炭素断片化
学種は比較的高い生成物収率でグラフェン系炭素粒子を形成する。
【００２１】
　特定の実施形態では、熱処理過程の間で２炭素断片化学種を作製する小分子炭化水素前
駆体物質は、上質のグラフェン系炭素粒子を作製するために用いられる。炭化水素前駆体
物質の例には、ｎ－プロパノール、エタン、エチレン、アセチレン、塩化ビニル、１，２
-ジクロロエタン、アリルアルコール、プロピオンアルデヒド、臭化ビニルおよび同様な
ものを含む。熱分解で２炭素断片化学種が得られる他の供給物質もまた用いられ得る。２
炭素断片化学種を形成できるいくつかの炭化水素前駆体の構造は下に示されている。
【００２２】
【化１】

【００２３】
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【００２４】
　本発明の実施形態に従って、グラフェン系炭素粒子は熱ゾーンで高温に熱せられるメタ
ン前駆体物質から作製される。本明細書において使用される場合、用語「メタン前駆体物
質」は、有意な量のメタン、一般的に少なくとも５０重量パーセントメタンを含む物質を
意味する。たとえば、メタン前駆体物質は少なくとも９５もしくは９９パーセント純度ま
たはそれより高い純度のガス状または液体メタンを含み得る。特定の実施形態において、
メタン前駆体は少なくとも９９．９または９９．９９パーセントの純度を有する。実施形
態においてメタン前駆体は天然ガスの形で提供され得る。
【００２５】
　任意の特定の理論により拘束されることを意図しないものの、高い熱ゾーン温度で、メ
タンの分解または熱分解は２炭素断片化学種の形成を含み得る：
【００２６】
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【化３】

【００２７】
。
【００２８】
　特定の実施形態では、低濃度のさらなる供給物質またはＢ，Ｎ，Ｏ，Ｆ，Ａｌ，Ｓｉ，
Ｐ，Ｓおよび／もしくはＬｉの原子を含むドーパントは低水準のドーピング原子または複
数のドーピング原子を含むドープされたグラフェンを作製するために、熱ゾーンで導入さ
れ得る。ドーパント供給物質は一般に、メタンの濃度と比較して１５重量パーセントより
小さく含んでいる。グラフェンの官能基化またはドーピングも同様に、過程の冷却器ゾー
ン、たとえば、冷却位置またはその近くでこれらのドーパントまたは反応性有機分子を導
入することにより達成され得る。たとえば、冷却段階で低濃度酸素を導入することにより
、ヒドロキシル、エポキシおよび/またはカルボキシル基を有するグラフェンの官能基化
が生じ得る。
【００２９】
　図１は本発明の方法の特定の実施形態が描かれているフローチャートである。本発明に
従って選択された少なくとも１つの炭化水素前駆体物質が供給物質として提供される。本
発明の特定の方法に従って、炭化水素前駆体供給物質は不活性キャリアガスと接触する。
適切な不活性キャリアガスはアルゴン、水素、ヘリウム、窒素およびこれらの組み合わせ
を含むものの、これらに制限されない。
【００３０】
　次に、本発明の特定の実施形態に従って、水素前駆体物質は、熱ゾーン、たとえば、プ
ラズマシステムにより熱せられる。特定の実施形態では、水素前駆体物質は、１，０００
℃から２０，０００℃の範囲の温度、たとえば１，２００℃から１０，０００℃の範囲の
温度に熱せられる。たとえば、熱ゾーンの温度は、１，５００から８，０００℃、たとえ
ば２，０００から５，０００℃に及ぶ、または３，５００℃より大きく１０，０００℃に
及び得る。本発明の実施形態に従って、熱ゾーンはプラズマシステムにより生成し得るも
のの、任意の他の適切な熱システムが熱ゾーン、たとえば電気で熱せられる管状炉などを
含む様々な型の炉を作り出すために用いられ得ると理解されている。
【００３１】
　本発明の特定の方法では、ガス状流（ｇａｓｅｏｕｓ　ｓｔｒｅａｍ）は１または１よ
り多い冷却流と接触する。この冷却流は少なくとも１つの冷却流注入開口部を通してプラ
ズマチャンバーに注入される。たとえば、冷却流はガス状流内で冷却流の互いの衝突が生
じる流量および注入角で注入される。冷却流は形成を促進しまたはグラフェン系炭素粒子
の粒子サイズもしくは形態を調節するためにガス状流を冷やすことがあり得る。冷却流に
使用される適切な物質は、不活性ガス、たとえば、アルゴン、水素、ヘリウム、窒素など
を含むものの、これらに限られない。
【００３２】
　特定の実施形態では、さまざまな冷却流の特定の流量および注入角は変化し得る、およ
びガス状流内で互いに衝突しガス状流が急速に冷やされる結果となり得る。たとえば、グ
ラフェン系炭素粒子が形成される前、間および／または後にガス状流の急速冷却が起こる
ことにより、冷却流は断熱膨張ではなく希釈によって、冷却流は主としてガス状流を冷や
し得る。特定の実施形態では、粒子が以下で記述する収束要素（ｃｏｎｖｅｒｇｉｎｇ　
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ｍｅｍｂｅｒ）、たとえば収束－発散ノズルを通り抜ける前にこのような冷却が起こり得
る。
【００３３】
　本発明の特定の実施形態では、ガス状生成物流が冷却流と接触した後で、超微細粒子は
プラズマシステムがそれらのファウリングを最小限にするように設計されている収束要素
を通り抜け得る。特定の実施形態では、収束要素は収束－発散（ドラバル）ノズルを含む
。これらの実施形態では、収束－発散ノズルは特定の程度まで生成物流を冷やすために働
くものの、冷却流はグラフェン系炭素粒子の相当な量をノズルの上流で作製するように、
冷却の大部分を行う。これらの実施形態では、収束－発散ノズルは主として、そこで物質
の滞留時間を増加させることにより、より高い圧で反応器の作動を可能にするチョーク位
置として働き得る。
【００３４】
　図１に示されるように、本発明の特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子がプラズ
マシステムを出た後で、それらは集められる。任意の適した方法は、グラフェン系炭素粒
子をガス流、たとえば、バッグフィルター、サイクロン分離器または基質上の沈殿物から
グラフェン系炭素粒子を分離するために用いられる。
【００３５】
　本発明の実施形態に従って、比較的高い生成物収率が達成される。たとえば、集められ
たグラフェン系粒子の重量は、プラズマシステムに供給される炭化水素前駆体物質の重量
の少なくとも１０または１２パーセントであり得る。
【００３６】
　図２は本発明の特定の実施形態に従ってグラフェン系炭素粒子を作製するための装置の
部分的な概略断面図である。プラズマチャンバー２０は図２に示される実施形態において
炭化水素前駆体物質をプラズマチャンバー２０に導入するために用いられる供給注入口５
０を含むと規定している。もう１つの実施形態では、供給注入口５０は供給物質の分離注
入口（示されていない）と取り替えられ得る。少なくとも１つのキャリアガス供給注入口
１４もまた提供され、キャリアガスは矢印３０の方向にプラズマチャンバー２０へと流れ
る。キャリアガスおよび炭化水素前駆体物質はプラズマ２９へと流れるガス流を形成する
。冷却注入口２３および排出口２５は、二重壁プラズマチャンバー２０に存在し得る。こ
れらの実施形態では、冷却剤の流れは矢印３２および３４により示されている。
【００３７】
　図２に示されている実施形態では、プラズマトーチ２１が提供されている。プラズマチ
ャンバー２０の注入口を通して流れが供給されているプラズマ２９の内部もしくは近くで
、トーチ２１は供給物質を熱的に分解、または気化させ得る。図２に見られるように、特
定の実施形態では、アークがプラズマ発生器の環状陽極１３またはトーチに取り付いてい
る場所の下流で、供給物質は注入される。
【００３８】
　プラズマは少なくとも部分的に（１から１００パーセント）イオン化された高温発光ガ
スである。プラズマはガス原子、ガスイオンおよび電子から構成される。熱プラズマはガ
スを電子アークに通すことにより、作り出すことができる。電子アークはアークを通して
マイクロセカンド内で非常に高い温度まで抵抗加熱および放射加熱により急速にガスを熱
する。プラズマは９，０００ケルビンより上の温度でしばしば発光する。
【００３９】
　プラズマは任意の種々のガスにより作製できる。ガスがたとえばアルゴン、ヘリウム、
窒素、水素などのように不活性であり得るとき、このことによりプラズマ内で起こる任意
の化学反応の発生を良好に調節することができる。本発明に従って、グラフェン系炭素粒
子を作製するために、このような不活性ガスが使われ得る。図２では、プラズマガス供給
注入口が３１に描かれている。
【００４０】
　ガス状生成物流がプラズマ２９から出るとき、このガス状生成物流はプラズマチャンバ
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ー２０の排出口に向かう。冷却流を注入する前にさらなる流を反応チャンバーに必要に応
じて注入することができる。さらなる流のための供給注入口は図２において３３に示され
ている。
【００４１】
　図２に見られるように、本発明の特定の実施形態では、ガス状流は複数の冷却流と接触
している。この冷却流はプラズマチャンバー２０の周辺に位置している複数の冷却流注入
部位４０を通って矢印４１の方向にプラズマチャンバー２０に入る。以前に示したように
、冷却流の特定の流量および注入角により、ガス状流内で互いに冷却流４１が衝突する結
果となり得る。特定の場合では、ガス状流の中央または中央に近いところで、グラフェン
系炭素粒子の粒子サイズおよび／または形態を調節するためにガス状流が急速に冷却され
る結果となる。このことによりガス状流が希釈によって冷却される結果となり得る。
【００４２】
　本発明の特定の方法では、ガス状流が冷却流に接触することにより、グラフェン系炭素
粒子の形成および／またはサイズもしくは形態が調節される結果となり得る。この炭素粒
子は収束要素を通り抜けている。本明細書において使用される場合、用語「収束要素」は
、収束要素の上流と下流の差に圧力をかけることで、プラズマチャンバーでの流れの滞留
時間を調節することにより、そこを通る流路を制限する装置を参照する。
【００４３】
　特定の実施形態では、収束要素は、収束－発散（ドラバル）ノズル、たとえば図２で描
かれている、プラズマチャンバー２０の排出口内に位置しているものを含む。ノズルの収
束または上流部分、すなわち、収束要素はガス流路を制限しおよびプラズマチャンバー２
０内で物質の滞留時間を調節する。ノズル２２の収束部位を通るときに流れの断面サイズ
において起こる収縮により、少なくとも特定の流れの運動は回転および振動運動を含むラ
ンダムな方向からプラズマチャンバー軸に平行な直線運動に変わると考えられる。特定の
実施形態では、プラズマチャンバー２０の寸法および物質流は制限されたノズル喉内で音
速を達成するように選ばれる。
【００４４】
　制限流（ｃｏｎｆｉｎｅｄ　ｓｔｒｅａｍ　ｏｆ　ｆｌｏｗ）がノズル２２の発散また
は下流部位に入るとき、ノズル排出口の円錐壁に沿って体積が次第に増加する結果、この
制限流は圧力の超高速な減少にさらされる。ノズル寸法を適切に選択することにより、プ
ラズマチャンバー２０は望まれる滞留時間を達成するために、大気圧もしくは大気圧より
もわずかに小さい圧、または特定の場合では加圧条件で作動することができる。他方ノズ
ル２２の下流にあるチャンバー２６は真空生成装置、たとえば真空ポンプ６０の働きによ
り真空圧に維持され得る。ノズル２２を通る通路の次に、グラフェン系炭素粒子はクール
ダウンチャンバー２６に入り得る。
【００４５】
　図２に示されるノズルは、収束部位および下流の発散部位を含むものの、他のノズル構
成も使われ得る。たとえば、下流の発散部位は直線部位と置き換えられ得る。冷却流は収
束部位から直線部位への移行またはその近くで導入され得る。
【００４６】
　図２から明白なように、本発明の特定の実施形態では、グラフェン系炭素粒子はクール
ダウンチャンバー２６から冷却部分４５を通って収集場所２７に流れ得る。この冷却部分
４５はたとえば冷却ジャケット管を含み得る。特定の実施形態では、収集場所２７はバッ
グフィルターまたは他の収集手段を含む。下流のスクラバー２８は必要に応じて、真空ポ
ンプ６０に入る流れより前の流れの中で物質を凝縮し、収集するために使われ得る。
【００４７】
　特定の実施形態では、プラズマチャンバー２０内で物質に対する滞留時間はおおよそミ
リ秒（複数形）である。炭化水素前駆体物質はプラズマを貫通し、混ざるために十分な速
度を達成するために、小さいオリフィスを通って圧力の下で（たとえば１から３００ポン
ド毎平方インチ）で注入され得る。加えて、多くの場合において注入流はプラズマガスの
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流れに対し直角（９０°角）である。特定の場合では、９０°からの正または負の傾きは
３０°まで望まれ得る。
【００４８】
　高温のプラズマは供給物質を急速に分解および／または蒸発させ得る。プラズマチャン
バー２０の長さに沿った温度勾配とガス流動形式には実質的な違いがあり得る。プラズマ
アーク注入口で、流れは乱れており、および高い温度勾配があり得ると考えられる。この
温度勾配はたとえば、チャンバーの軸で約２０，０００ケルビンまでの温度からチャンバ
ー壁で約３７５ケルビンまでである。ノズル喉で、流れは層流であり、かつ制限された開
口を横切った非常に低い温度勾配があると考えられる。
【００４９】
　プラズマチャンバーは水冷ステンレ鋼、ニッケル、チタン、銅、アルミニウム、または
他の適切な物質からしばしば構成される。またプラズマチャンバーは激しい化学的および
熱的環境に持ちこたえるためにセラミック物質から組み立てることもできる。
【００５０】
　プラズマチャンバー壁は内部で、放射、対流および伝導の組み合わせにより熱せられ得
る。特定の実施形態では、プラズマチャンバー壁を冷却することにより、表面での望まれ
ない融解および／または腐食が妨げられる。このような冷却を制御するために用いられる
システムにより、選ばれた壁材が耐久可能なできるだけ高い温度に壁は維持されるはずで
ある。この壁材は予期される壁温度ではプラズマチャンバー内の物質に対してしばしば不
活性である。このことは対流および伝導による熱にさらされ得るノズル壁に対しても当て
はまる。
【００５１】
　プラズマチャンバーの長さは使用者が目標閾値温度を定めることができる引き伸ばされ
た管を初めに使用することにより、しばしば実験的に決定される。その次に平衡状態に達
しおよび望まれる最終生成物の生成を終えるために、高温での滞留時間を有するために十
分に長いプラズマチャンバーを設計することができる。
【００５２】
　プラズマチャンバー２０の内径はプラズマおよび移動ガス状流の流体特性により決定さ
れ得る。この内径は必要なガス流を可能にするために十分な大きさであるべきである。し
かし、この内径はチャンバーの壁に沿って循環渦（ｒｅｃｉｒｃｕｌａｔｉｎｇ　ｅｄｄ
ｙｓ）または停滞ゾーンが形成されるほどには大きくない。このような有害な流動形式は
ガスを早まって冷やし、望まれない生成物を沈殿させ得る。多くの場合、プラズマチャン
バー２０の内径はプラズマチャンバーの注入端でプラズマの直径の１００パーセントより
も大きい。
【００５３】
　特定の実施形態では、ノズルの収束部位は直径において高いアスペクト比変化を有する
。このアスペクト比変化により、はじめに険しい角度（たとえば４５°より大きい）つぎ
に、より小さい角度（たとえば４５度より小さい）でノズル喉に導く平滑な転移が維持さ
れる。ノズル喉の目的は、しばしば流れの中でガスを圧縮し、音速を達成することである
。ノズル喉およびノズルの発散部位の下流で達成される速度は、プラズマチャンバーとノ
ズルの発散部位の下流部位の間の差の圧力により調節される。この目的のために、負の圧
力は下流で適用され、または正の圧力は上流で適用され得る。本発明における使用に適し
ている型の収束発散ノズルは米国再発行特許発明第３７，８５３号第９欄第６５行から第
１１欄第３２行において記述される。この引用される部分は本明細書において参考として
援用する。
【００５４】
　下記の例は本発明の特定の実施形態を例証することを意図するものの、本発明の範囲を
制限することを意図しない。
【実施例】
【００５５】
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　実施例１
　グラフェン系炭素粒子を図２に示したシステムと同様のＤＣ熱プラズマ反応器システム
を用いて作製した。主反応システムはＤＣプラズマトーチ（Ｍｏｄｅｌ　ＳＧ－１００　
Ｐｌａｓｍａ　Ｓｐｒａｙ　Ｇｕｎ、Ｐｒａｘａｉｒ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，　Ｉｎｃ
．，　Ｄａｎｂｕｒｙ，　Ｃｏｎｎｅｃｔｉｃｕｔより市販される）を含んでおり、この
ＤＣプラズマトーチは１分間につき６０標準（Ｓｔａｎｄａｒｄ）リットルのアルゴンキ
ャリアガスおよび２６キロワット電力をトーチに供給することにより作動した。ｎ－プロ
パノール前駆体（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　Ｈｉｌｌ，　Ｍａｓｓａｃｈｕｓ
ｅｔｔｓより市販される）をプラズマトーチ排出口の下流約０．５インチに位置している
気体補助液体噴霧器より反応器に１分間につき１２グラムの速度で供給した。この噴霧器
において、液体前駆体の噴霧を補助するために、１分間につき１５標準リットルのアルゴ
ンを供給した。１４インチ長反応器部位の次に、複数の冷却流注入開口部が提供され、こ
の開口部には半径方向に６０°離れた位置に配置された６　１／８インチ径ノズルを含ん
でいた。冷却アルゴンガスを冷却流注入開口部位を通して１分間につき１８５標準リット
ルの速度で供給した。作製した粒子はバッグフィルターに集めた。集められた固体物質は
供給物質の１３重量パーセントであり、これは１３パーセント収率に相当した。ラマン分
析および高倍率透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）を用いた粒子の形態分析により３．６ナノメ
ートルより小さい平均厚さを持つグラフェン系層構造が形成されたことを示している。図
３に示したラマンプロットはプロット上の２６９２にある鋭く高いピークならびに１３４
８および１５８０にある、より短いピークを特徴とする、グラフェン系炭素粒子が形成さ
れたことを実証する。図４のＴＥＭ画像に薄板様グラフェン系粒子を示している。他方図
５の高倍率ＴＥＭ画像は分子層が数層重なった小板１つのエッジビューを示している。
【００５６】
　実施例２
　下に示した分子構造を持つエタノール（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　Ｈｉｌｌ
，　Ｍａｓｓａｃｈｕｓｅｔｔｓより市販される）を供給原料として用いたことを除いて
、実施例１を繰り返した。
【００５７】

【化４】

【００５８】
集められた固体物質は供給物質の１重量パーセントのみであり、これは１パーセント収率
に相当した。図６から８に例証された粒子形態のラマンおよびＴＥＭ分析はグラフェン系
層構造が形成されていることを示している。
【００５９】
　実施例３
　下に示した分子構造を持つイソ－プロパノール（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　
Ｈｉｌｌ，　Ｍａｓｓａｃｈｕｓｅｔｔｓより市販される）を供給原料として用いたこと
を除いて、実施例１を繰り返した。
【００６０】
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【化５】

【００６１】
集められた固体物質は供給物質の５重量パーセントであり、これは５パーセント収率に相
当した。図９から１１に例証された粒子形態のラマンおよびＴＥＭ分析は粒子がグラフェ
ン系層構造を持たないことを示している。詳細には、ラマンプロットは２６９２領域に、
区別不能であり、かつ広がったピークを含み、１３４８および１５８７領域に重要なピー
クを含んでいる。図１０および１１のＴＥＭ画像に示されるように、複数の粒子は板状で
はない傾向にある。
【００６２】
　実施例４
　下に示した分子構造を持つｎ－ブタノール（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　Ｈｉ
ｌｌ，　Ｍａｓｓａｃｈｕｓｅｔｔｓより市販される）を供給原料として用いたことを除
いて、実施例１を繰り返した。
【００６３】

【化６】

【００６４】
集められた固体物質は供給物質の９重量パーセントであり、これは９パーセント収率に相
当した。図１２から１４に示した粒子形態のラマンおよびＴＥＭ分析は、グラフェン系構
造が主には形成されていないことを示している。つまり、粒子は回転楕円体結晶構造とグ
ラフェン系層構造の混合物を含んでいる。
【００６５】
　実施例５
　ｎ－ペンタノール（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　Ｈｉｌｌ，　Ｍａｓｓａｃｈ
ｕｓｅｔｔｓより市販される）を供給原料として用いたことを除いて、実施例１を繰り返
した。集められた固体物質は供給物質の１２重量パーセントであり、これは１２パーセン
ト収率に相当した。図１５から１７に示した粒子形態のラマンおよびＴＥＭ分析は、グラ
フェン系構造が主には形成されていないことを示している。つまり、粒子は回転楕円体結
晶構造とグラフェン系層構造の混合物を含んでいる。
【００６６】
　実施例６
　ジエチルケトン（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　Ｈｉｌｌ，　Ｍａｓｓａｃｈｕ
ｓｅｔｔｓより市販される）を供給原料として用いたことを除いて、実施例１を繰り返し
た。集められた固体物質は供給物質の１３重量パーセントであり、これは１３パーセント
収率に相当した。粒子形態のラマンおよびＴＥＭ分析は、グラフェン系構造が主には形成
されていないことを示している。つまり、粒子は回転楕円体結晶構造とグラフェン系層構
造の混合物を含んでいる。
【００６７】
　実施例７
　プロパルギルアルコール（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　Ｈｉｌｌ，　Ｍａｓｓ
ａｃｈｕｓｅｔｔｓより市販される）を供給原料として用いたことを除いて、実施例１を
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繰り返した。集められた固体物質は供給物質の１２重量パーセントであり、これは１２パ
ーセント収率に相当した。粒子形態のラマンおよびＴＥＭ分析は、粒子がグラフェン系層
構造を持たないことを示している。
【００６８】
　実施例８
　ｎ－ヘキサン（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　Ｈｉｌｌ，　Ｍａｓｓａｃｈｕｓ
ｅｔｔｓより市販される）を供給原料として用いたことを除いて、実施例１を繰り返した
。集められた固体物質は供給物質の３０重量パーセントであり、これは３０パーセント収
率に相当した。図１８から２０に示した粒子形態のラマンおよびＴＥＭ分析は、粒子がグ
ラフェン系層構造を持たないことを示している。
【００６９】
　実施例９
　固体ナフタレン（ｎａｐｈａｌｅｎｅ）粒子（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　Ｈ
ｉｌｌ，　Ｍａｓｓａｃｈｕｓｅｔｔｓより市販される）を供給原料として用いたことを
除いて、実施例１を繰り返した。粒子形態のラマンおよびＴＥＭ分析は、粒子がグラフェ
ン系層構造を持っていないことを示している。
【００７０】
　実施例１０
　ベンゼン（Ａｌｆａ　Ａｅｓａｒ，　Ｗａｒｄ　Ｈｉｌｌ，　Ｍａｓｓａｃｈｕｓｅｔ
ｔｓより市販される）を供給原料として用いたことを除いて、実施例１を繰り返した。集
められた固体物質は供給物質の６７重量パーセントであり、これは６７パーセント収率に
相当した。粒子形態のラマンおよびＴＥＭ分析は、粒子がグラフェン系層構造を持ってい
ないことを示している。
【００７１】
　実施例１１
　グラフェン系炭素粒子を図２に示したシステムと同様のＤＣ熱プラズマ反応器システム
を用いて作製した。主反応器システムはＤＣプラズマトーチ（Ｍｏｄｅｌ　ＳＧ－１００
　Ｐｌａｓｍａ　Ｓｐｒａｙ　Ｇｕｎ、Ｐｒａｘａｉｒ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，　Ｉｎ
ｃ．，　Ｄａｎｂｕｒｙ，　Ｃｏｎｎｅｃｔｉｃｕｔより市販される）を含んでおり、こ
のＤＣプラズマトーチは１分間につき６０標準リットルのアルゴンキャリアガスおよび２
６キロワット電力をトーチに供給することにより作動した。Ａｉｒｇａｓ　Ｇｒｅａｔ　
Ｌａｋｅｓ，　Ｉｎｄｅｐｅｎｄｅｎｔ，　Ｏｈｉｏより市販されるメタン前駆体ガスを
プラズマトーチ排出口の下流約０．５インチで反応器に１分間につき５標準リットルの速
度で供給した。１４インチ長反応器部位の次に、複数の冷却流注入開口部が提供され、こ
の開口部には半径方向に６０°離れた位置に配置された６　１／８インチ径ノズルを含ん
でいた。冷却アルゴンガスを冷却流注入開口部位を通して１分間につき１８５標準リット
ルの速度で供給した。作製した粒子はバッグフィルターに集めた。すべての集められた固
体物質は供給物質の７５重量パーセントであり、これは１００パーセント炭素変換効率に
相当した。ラマン分析および高倍率透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）を用いた粒子の形態分析
により３．６ナノメートルより小さい平均厚さを持つグラフェン系層構造が形成されたこ
とを示している。図２１に示したラマンプロットはプロット上の２６９２にある鋭く高い
ピークならびに１３４８および１５８０にある、より短いピークを特徴とする、グラフェ
ン系炭素粒子が形成されたことを実証する。図２２のＴＥＭ画像に薄板様グラフェン系粒
子を示している。Ｍｉｃｒｏｍｅｒｉｔｉｃｓ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔ　Ｃｏｒｐ．，　
Ｎｏｒｃｒｏｓｓ，　Ｇｅｏｒｇｉａ．より市販されるＧｅｍｉｎｉ　ｍｏｄｅｌ　２３
６０　ａｎａｌｙｚｅｒを用いて測定された、作製した物質のＢ．Ｅ．Ｔ．比表面積は１
グラムにつき２７０平方メートルであった。
【００７２】
　そうではないと明示的に指定していない限り、本発明は、様々な別の改変および工程順
序を想定してよいと理解すべきである。さらに，任意の実際の実施例以外、または他に示
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されていなければ、すべての表されている数、たとえば、明細書および特許請求の範囲で
用いられる成分の量はすべての例において「約」という単語により修飾されると理解すべ
きである。したがって、もし反対に指示されなければ、下記の明細書および添付した特許
請求の範囲に述べた数値パラメータは近似値である。この近似値は本発明により得られる
望まれた性質に基づいて変化し得る。最低限でも、それぞれの数値パラメータは、均等論
の適用を特許請求の範囲を制限する試みとしてではなく、少なくとも報告された有効数字
の数値を考慮し、かつ通常の概数表示技術を適用することにより、解釈されるべきである
。
【００７３】
　本発明の広い範囲に述べた数値域およびパラメータは近似値ではあるものの、具体例に
述べた数値はできる限り正確に報告している。しかしながら、任意の数値はそれらの試験
測定それぞれにおいて見出される標準的な変動から必然的に生じる特定の誤差を本質的に
含んでいる。
【００７４】
　また、ここで列挙された任意の数値域は、そこに包括されるすべての部分領域を含むこ
とを意図していると理解されるべきである。たとえば、「１から１０」の領域は記載され
た最小値１と記載された最大値１０の間（および含む）、つまり１以上の最小値および１
０以下の最大値を持つすべての部分領域を含むことを意図している。
【００７５】
　本出願では、他の点で具体的に言及されていなければ、単数形の使用は複数形を含み、
かつ複数形は単数形を包含している。加えて、本出願では、特定の例で、「および／また
は」が明示的に使われ得るとしても、具体的にそうではないと言及されていなければ、「
または」の使用は「および／または」を意味する。
【００７６】
　前述の説明で開示した概念から逸脱することなく本発明を変更することができるという
ことを、当業者は容易に認識する。特許請求の範囲にそれらの言葉により、明示的に言及
されていなければ、このような変更は下記の特許請求の範囲内に含まれると考慮されるべ
きである。したがって、ここで詳細に記載された特定の具体例は例示にすぎず、添付の特
許請求の範囲の全範囲かつその任意および全ての均等物が与えられるべきである本発明の
範囲を制限するものではない。
　本発明の好ましい実施形態によれば、例えば、以下が提供される。
（項１）
　グラフェン系炭素粒子を作製する方法であって、
２炭素断片化学種を形成可能である炭化水素前駆体物質またはメタンを含む炭化水素前駆
体物質を熱ゾ－ン（２０）に導入する工程；
該熱ゾーン（２０）において少なくとも１，０００℃の温度に該炭化水素前駆体物質を熱
し、該炭化水素前駆体物質から該グラフェン系炭素粒子を形成させる工程；および
該グラフェン系炭素粒子を収集する工程を含む方法。
（項２）
　前記炭化水素前駆体物質は、ｎ－プロパノール、エタン、エチレン、アセチレン、塩化
ビニル、１，２－ジクロロエタン、アリルアルコール、プロピオンアルデヒドまたは臭化
ビニルを含む上記項１に記載の方法。
（項３）
　前記炭化水素前駆体物質は、ｎ－プロパノールを含む上記項１に記載の方法。
（項４）
　前記炭化水素前駆体物質は、メタンを含む上記項１に記載の方法。
（項５）
　前記熱ゾーン（２０）は、３，５００℃より高く１０，０００℃までの温度に維持され
る上記項１に記載の方法。
（項６）
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　前記熱ゾーン（２０）は、２，０００℃から５，０００℃までの温度に維持される上記
項１に記載の方法。
（項７）
　前記熱ゾーン（２０）は、実質的に不活性雰囲気である上記項１に記載の方法。
（項８）
　前記熱ゾーン（２０）は、プラズマ（２９）を含む上記項１に記載の方法。
（項９）
　不活性ガスを前記プラズマ（２９）に導入する工程をさらに含む上記項８に記載の方法
。
（項１０）
　前記不活性ガスおよび炭化水素前駆体物質は、共に前記プラズマ（２９）に導入される
上記項９に記載の方法。
（項１１）
　前記不活性ガスは、前記炭化水素前駆体とは別に、前記プラズマ（２９）に導入される
上記項９に記載の方法。
（項１２）
　前記不活性ガスは、アルゴン、水素、ヘリウムまたは窒素を含む上記項９に記載の方法
。
（項１３）
　前記グラフェン系炭素粒子は、平均３０または３０より小さい炭素原子層を有する上記
項１に記載の方法。
（項１４）
　前記グラフェン系炭素粒子は、１０ナノメートルより小さい厚みを有する上記項１に記
載の方法。
（項１５）
　前記グラフェン系炭素粒子は、３：１より大きい平均アスペクト比を有する上記項１に
記載の方法。
（項１６）
　集められた前記グラフェン系炭素粒子は、前記炭化水素前駆体物質の少なくとも１０パ
ーセントである重量を有する上記項１に記載の方法。
（項１７）
　上記項１に記載の方法により作製されるグラフェン系炭素粒子。
（項１８）
　グラフェン系炭素粒子を作製する装置であって、
２炭素断片化学種を形成可能な炭化水素前駆体物質またはメタンを含む炭化水素前駆体物
質の源；
プラズマチャンバー（２０）；および
該炭化水素前駆体物質を該プラズマチャンバー（２０）に供給するための少なくとも１つ
の供給ライン（５０）を含む装置。
（項１９）
　前記炭化水素前駆体物質は、ｎ－プロパノール、エタン、エチレン、アセチレン、塩化
ビニル、１，２－ジクロロエタン、アリルアルコール、プロピオンアルデヒドまたは臭化
ビニルを含む上記項１８に記載の装置。
（項２０）
　前記炭化水素前駆体物質は、ｎ－プロパノールを含む上記項１８に記載の装置。
（項２１）
　前記炭化水素前駆体物質は、メタンを含む上記項１８に記載の装置。
（項２２）
　前記プラズマチャンバーに不活性ガスを供給するための少なくとも１つの不活性ガス供
給ライン（１４）をさらに含む上記項１８に記載の装置。
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