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研究成果の概要（和文）： 

本研究により、キセノンを用いた無定型炭素材料内の細孔の解析法を確立した。また、キセノン

を用いて炭素材料の表面の調製が行えることを示した。さらに、酸化黒鉛と金属錯体を原料とし

て用いることにより、白金，パラジウム，ルテニウムの金属ナノ粒子がグラフェン表面に均一に

分散した新しい多孔質グラフェン材料を作製することに成功し、特許出願した。この炭素材料は

燃料電池の酸素還元触媒としての特性に優れるなどの特徴があることを示した。 

 

研究成果の概要（英文）： 

This research showed that pore structure of amorphous carbon can be evaluated using xenon 

and Xe NMR. Xenon also can be used for improvement of carbon surface. On the other hand, 

porous graphene materials having platinum, ruthenium or palladium nanoparticles on 

exfoliated graphene sheets were produced from graphite oxide and metal complexes. The 

research showed that the samples have catalytic activity for some reactions, for example, 

oxygen reduction reaction on full cell. 
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１．研究開始当初の背景 

  本申請者は以前より、材料メーカーとも協

力しながら炭素材料、電池材料についての物

性研究を進めてきている。特に、大型機器向

けリチウムイオン電池（ハイブリッド自動車

用途など）として優れた負極材料であると注

目されている難黒鉛化炭素（ハードカーボ

ン；等方的構造を持つアモルファス炭素）を

とりあげ、その構造解析等を行っている。 

  ハードカーボンはグラファイト層からな

る部分と外部からのアクセスが困難な内側

の細孔部からなるといわれているが、この内

部細孔は窒素の吸着等温線測定などの測定

方法では観測が困難であった。本研究実施者

は、この細孔構造を明らかにするために、サ

ンプルに時間をかけてキセノンを導入し、そ

の吸着されたキセノンを固体核磁気共鳴法

で検出することにより、細孔内の環境を調べ

る方法を考案した。 

 

２．研究の目的 

  本研究では、当初の一つ目の研究目的を 

(1) キセノン核の核磁気共鳴法(Xe NMR)を用

いた炭素材料の細孔解析法を確立させる

こと 

とした。また、キセノンガス雰囲気中でアモ

ルファス炭素材料を作製することにより、比

表面積が増大するなど炭素材料の表面構造

が変化することを本研究開始前に発見して

いた。この発見はキセノンを用いた材料の表

面調製という新たな可能性を示していた。そ

こで、二つ目の研究目的を 

 (2)キセノンを用いた新規炭素材料合成の

研究 

 とした。具体的なアプローチとしてアモル

ファス炭素（ハードカーボン）と新規層状炭

素化合物を取り上げて、研究を進めた。 

 当初の研究目的は上記の通りであったが、

その後新規炭素材料の研究段階において、酸

化黒鉛を出発物質とする新しい炭素化合物

を開発することに成功した。そのため、新た

に 

(3）酸化黒鉛を出発物質とする新たな多孔質

グラフェン材料の開発 

も目的に加え、研究を遂行した。 

 

３．研究の方法 

 まず、キセノン雰囲気下での炭素の焼成の

効果を見積もることを最優先に実験を行っ

た。ハードカーボンの原料、焼成温度、焼成

時間、キセノンガスの導入時間など、諸条件

を変えてサンプルを作製した。できたサンプ

ルについてX線回折（XRD），示差熱分析（DTA），

走査型電子顕微鏡観察（SEM）や密度測定か

ら炭素の骨格構造を明らかにし、窒素ガスを

はじめとする吸着測定で表面性、細孔構造を

明らかにした。また、キセノンガスを導入し、

特に大きな細孔容積を有するサンプルにつ

いて129Xe NMRスペクトルの測定を行った。大

気圧の測定で概略をつかんだのち、有力なサ

ンプルについてスペクトルの圧力依存を測

定した。圧力依存によるスペクトルの変化か

ら、キセノンの細孔への吸着挙動を解明した。 

  申請者は、本研究の遂行段階において、酸

化黒鉛を出発物質とする新たな多孔質炭素

材料の作製に成功した。この化合物は結晶構

造を持たない炭素の一種ではあるが、炭素の

グラフェン層が剥離することによって細孔

が形成された炭素材料であった。この材料に

ついては細孔の形状が他のアモルファス炭



素と全く異っていたために、XRDや窒素ガス

による吸着等温線，透過型電子顕微鏡観察

（TEM）の測定などにより、その構造を調べ

た。そのほかにも、当初の研究予定として、

新規炭素材料における各種金属の導入によ

る触媒効果の測定を行うことを計画してい

た。本研究では、得られたグラフェン材料の

いくつかのサンプルについて、酸素還元触媒

としての特性をサイクリックボルタンメト

リーや対流ボルタンメトリーなどの方法に

より測定した。 

  

４．研究成果 

  石油系原料や樹脂系原料など、多くの種類

の前駆体から作製されたハードカーボンに

ついて実験を行った結果、ハードカーボン前

駆体である樹脂をキセノンガス中で焼成す

ることによって、通常の窒素ガス下で作製し

た標準的なサンプルと比較して比表面積が

大きく、表面性が異なる材料ができることが

はっきりと解明された。このようにして作製

されたハードカーボンにキセノンを吸着さ

せ、石油ピッチやフェノール樹脂を前駆体と

する複数のハードカーボンについてキセノ

ン測定を行うことにより、焼成温度の上昇に

伴うハードカーボン内の細孔構造の変化を

明らかにした。本研究により、活性炭の細孔

など、今まで外側とつながった「開孔」と呼

ばれる部分の細孔の解析のみに用いられて

きたキセノンの核磁気共鳴法が、一部の「閉

孔」にも適応でき、その細孔の大きさや表面

についての情報が得られることを示すこと

ができた。 

  また、新規の多孔質グラフェン材料におい

ても、酸化黒鉛と金属錯体を原料として用い

ることにより、白金，パラジウム，ルテニウ

ムの金属ナノ粒子がグラフェン表面に均一

に分散した材料を作製することに成功し、こ

れについて特許出願した。この炭素は燃料電

池の酸素還元触媒特性に優れるなどの特徴

があることをすでに出版された論文にて報

告したが、さらなる触媒特性が見込まれるた

め、今後もこの材料についての評価，研究を

進める予定である。 

 以上のように、本研究においては、キセノ

ンを用いた炭素材料の解析や表面の調製と

いう当初の目的を達成しただけでなく、産業

利用にも期待される新規炭素材料の開発に

も成功した。 
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