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研究成果の概要（和文）：窒化炭素構造体を高結晶化させ、その物質を基盤に化学構造と結晶構造が精密に制御
された非白金電極触媒の作製とその高活性化を試みた。結果として、X線回折パターンで比較し、従来の非晶質
に近かった構造体と比較して、結晶性の高い窒化炭素構造体の合成に成功した。また、この高結晶窒化炭素構造
体を二次元物質化することで、活性な電極触媒になることを見出した。

研究成果の概要（英文）：Highly crystalline carbon-, nitrogen-based Frameworks (CNF) were 
successfully synthesized and these were applied as electrocatalysts. Compared to CNFs in previous 
reports, the CNF in present study shows a high crystallinity confirmed by X-ray diffraction 
patterns. This compound in two-dimensional form can work as an electrocatalyst.

研究分野： 物理化学・材料化学

キーワード： 電極過程　エネルギー変換　多電子・多プロトン移動反応　電極触媒　窒化炭素構造体
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、新奇な二次元物質の合成とそのエネルギー材料としての展開を志向した。新しい物質には、新しい物
性が期待でき、その新物性を軸に更なる応用展開が期待できる。この様に、本研究成果の学術的意義とは、新材
料を合成し、これまでになかった物性を開拓することによって、既存の物質には持ち得ない機能を持つ材料を獲
得することである。
当該研究の社会的意義としては、エネルギー変換に関わる鍵材料である電極触媒の機能開拓に注力したことであ
る。これは、電池や燃料電池の特性を飛躍的に向上させることを社会より求められており、それを本研究成果は
新奇材料による新物性を開拓することによって、この要請に堪えることを目指した。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
グラフェンに代表される二次元物質にさまざまな特異な物性が発見されて以来、新奇二次元物
質の探索が注目を集めている。新奇二次元物質には、これまでになかった機能がしばしば見出
される。そして、これら新奇機能を応用することで、卓越した特性を持つ次世代デバイスを作
製することや高難度反応を効率化する触媒を設計できると期待されている。その中で、特に窒
化炭素構造体は、出発モノマーの選択で様々に物性を制御できるバルク体を合成できることと、
窒素と炭素というありふれた元素から構成されるため、それを母物質として二次元物質を作製
することで、これまでになかった新規な物性が豊富な元素でできた固体から得られることが期
待されていた。しかし、これまで窒化炭素構造体の多くは、結晶性が低く、その物性を検討が
難しかった。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、様々な機能を持つ窒化炭素構造体を、これまで困難であった高結晶性を持た
せて合成し、これを母材料として新奇二次元窒化炭素構造体（2DCN）を作製することである。
そして、この新奇二次元物質を用いることで、燃料電池などエネルギー変換デバイスにおける
重要反応を高効率化する電極触媒を創製することを目指した。 
 
３．研究の方法 
本研究は平成 29・30 年度の二年間に渡って遂行した。各年度の大まかな実験の概要は、次の通
りである。 
平成 29年度：窒化炭素構造体の高結晶化に必要な合成条件の最適化と二次元物質化を行った。 
平成 30年度：二次元窒化炭素構造体の基礎物性調査とその電極触媒としての特性の調査を行っ
た。高結晶性な窒化炭素構造体の合成には、固相反応法と溶融法を用いた。窒化炭素構造体を
二次元物質にするには、ソフト化学法を用いた。二次元物質の結晶構造や化学構造の調査には、
透過型電子顕微鏡や X線光電子分光法を用いた。 
 
４．研究成果 
（１） 高結晶性 2DCN を合成できる実験手法・条件を見出した： 
これまで、高結晶性窒化炭素構造体を合成することは困難であった。申請者は、合成条件を詳
細に検討することで高い結晶性を持つ構造体を合成できる条件を発見した。この条件を元に、
他の結晶構造を持つ窒化炭素構造体の高結晶化を図り、これらを元に高い結晶性を持つ 2DCN
を合成するために必要な手法・条件を明らかにした。具体的な合成方法であるが、二通りあり、
一つ目は、固相反応法において、これまで試みられていない圧力を合成条件のパラメータ
ーに加えることで、高圧高温条件で窒化炭素構造体が高結晶化することを見出した。また、
二つ目は、溶融塩法を用いた。同法では、選択する溶融塩の融解温度とルイス酸触媒能の
調節により窒化炭素構造体の高結晶化が可能であった。 
 
（２） 二次元物質としての窒化炭素構造体の基礎物性を調査し、その機能を明らかにする： 
上記の（１）で示した手法によって、高結晶性窒化炭素構造体を合成し、これまであまり知見
のなかった二次元物質としての窒化炭素構造体（2DCN）の機能や物性を調査した。例えば、二
硫化モリブデンの様に、これまで良く知られている物質でも、二次元物質にすると特異な物性
を示し、活性な電極触媒となる。このことから、2DCN においてもバルクとは違う電子構造など、
基礎物性の変化に由来する機能が発現すると期待される。このため、2DCN の初歩的な基礎物性
を検討するため、その電子構造を解析した。その結果として、２DCN は、二次元物質特有の量
子井戸型の電子状態を示した。 
 
（３） 2DCN を基盤とする新奇電極触媒を創製する： 
二次元物質の特異物性を電極触媒に展開することを試みた。実験系として、2DCN を様々な金属
基盤と接合させることで、電子伝導性を付与し、二次元化したことによるバンドギャップの拡
張の影響による絶縁体化の影響の解消をした上で、電極触媒としての特性を検討した。その結
果、バルクでは不活性な窒化炭素構造体が、二次元化することによって水素発生反応に活性
な電極触媒になることを見出した。 
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