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研究成果の概要（和文）：化学気相蒸着法で作製したBC2N組成の化合物にナトリウム（Na）が電気化学的に挿入（イン
ターカレート）され、その可逆容量が190 mAh/gであることを確認した。特に、ステージ構造を形成しながらインター
カレートされる点が特徴的であり、この化合物がNaイオン二次電池の負極材料としての可能性を有することが確認でき
た。
マグネシウム（Mg）が気相法でBC2Nにインターカレートされることを見いだした。これは、グラファイト様層状化合物
にMgがインターカレートされた初めての例であり、特筆すべき成果と言える。この理由として、BC2Nの電子親和力がグ
ラファイトより大きいという測定結果から説明した。

研究成果の概要（英文）：The compound with a composition BC2N has been prepared by chemical vapor 
deposition method. Sodium (Na) can be intercalated into BC2N by electrochemical method. The reversible 
capacity was 190 mAh/g. The interesting point was that the intercalation proceeded with the formation of 
stage structures. From these results, B/C/N compound will be one of the candidates of anode of Na ion 
batteries.
Magnesium (Mg) has been intercalated into BC2N by using a vapor phase method. This is the first example 
of the Mg intercalation into graphite-like layered compounds. The intercalation mechanism has been 
explained by the relation between the ionization potentials of metals and the electron affinities of host 
compounds.

研究分野：化学
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１．研究開始当初の背景 
電気良導体で優れたホスト材料であるグ
ラファイトに、原子半径の類似したホウ素や
窒素を導入した B/C/N 系層状化合物（以下
B/C/N化合物と呼ぶ）にはグラファイトとは
異なる特性が期待できる。現在はリチウム
（Li）イオン二次電池の負極ホスト材料とし
てグラファイトが使われている。ただ、Liは
資源としては希少であり、今後、資源が豊富
なナトリウム（Na）やマグネシウム（Mg）
をホスト材料に挿入（インターカレート）し
た負極材料の開発が期待される。しかしなが
ら、グラファイトには NaやMgがインター
カレートされにくく、新しいホスト材料の開
発が要望されており、その一つとして B/C/N
化合物が注目されている。 
 
２．研究の目的 
本研究では、B/C/N化合物に対する１族お
よび２族金属のインターカレーションを検
討し、新しいエネルギー貯蔵材料としての可
能性を探索することを目的とした。また、
B/C/N化合物の電気特性評価および電子状態
の評価を行ない、化合物の電子親和力と金属
のイオン化エネルギーとの関連からインタ
ーカレーション機構の解明を実施した。 
本研究で、グラファイトでは困難な２族金
属のインターカレーションが可能になれば、
Li イオン二次電池に替わる高容量二次電池
などのエネルギー貯蔵や、高温で転移する超
伝導材料への応用が期待できる。 
 
３．研究の方法 
 B/C/N化合物の作製については、代表者の
川口と大学院生が既存設備を用い、化学気相
蒸着（CVD）法で行った。B/C/N化合物の電
気特性評価については、分担者の榎本、川口、
および院生が実施した。また、電子構造につ
いては、分担者の村松、川口、および院生が
アメリカ・カリフォルニアのAdvanced Light 
Source（ALS）にて軟 X線吸収分光分析を用
いて評価した。 
 インターカレーションについては、川口と
院生が気相法、あるいは本研究費で購入した
電気化学装置を用いた電気化学法により行
った。また、研究協力者のHérold と共同で、
フランス・ナンシーの研究所（CNRS）で液
体合金法を用いたインターカレーションも
実施した。 
 
４．研究成果 
（１）CVD法で作製した BC2N組成の材料に
Naを電気化学的にインターカレート・デイン
ターカレートさせることができ、その可逆容
量が 190 mAh/gであることを確認した。また、
ホウ素と炭素から成る層状化合物である B/C
化合物を作製し、その中の BC8組成の材料が
130 mAh/gの可逆容量を示すことも確認した。
これらの値はグラファイトの可逆容量 20 
mAh/gより大きく、低結晶性カーボンと同程

度の容量であった。特に、B/C/Nや B/C化合
物にはステージ構造を形成しながら Na がイ
ンターカレーションされる点が低結晶性カ
ーボンと比較して特徴的であった。以上より、
これらの材料が Na イオン二次電池の負極材
料としての可能性を有することが確認でき
た。（５．主な研究論文発表 ⑪など） 
 
（２）Mg が化学的な方法で BC2N にインタ
ーカレートされることを見いだした。Mg は
イオン化エネルギーが大きいためグラファ
イトにはインターカレートされず、グラファ
イト様層状化合物にもインターカレートし
た例がない。その意味で、今回 BC2N に Mg
がインターカレートされたことは特筆すべ
き成果であった。この理由として、BC2N の
電子親和力がグラファイトより大きいとい
う軟 X線吸収分光測定の結果から説明した。 

 
図１ １族および２族金属のイオン化エネ
ルギーとホスト化合物の電子親和力の関係
（５．主な研究論文発表 ②より） 
 
この成果について、化学に関する権威ある国
際雑誌 Chemical Communications に論文と共
に、表紙として掲載された（下図）。 



（３）BC2N 組成の材料を Mg-Li 液体合金中
に浸漬させる方法で Mgがインターカレート
された第一ステージ層間化合物を作製する
ことに成功した。また、Ca-Li 合金を用いる
と Ca がインターカレートされた第二ステー
ジ層間化合物も作製することができた。 
 
（４）その他、当初予測していなかった成果
として、炭素と窒素から成る低結晶性層状化
合物である C/N 化合物が光触媒特性を示し、
可視光照射下・低電圧で水分解が可能となる
ことを見出した。これは、通常の炭素材料で
は現れない特性であり、C/N化合物の小さな
バンドギャップが関係していると考えられ
る。 
 
以上のように、B/C/N 化合物に対する Na
の電気化学インターカレーションに成功し
Na イオン二次電池負極のホスト材料として
の可能性を見出した。また、Mgについては、
電気化学法によるインターカレーションに
は成功していないものの、B/C/N 化合物に対
し気相法で Mgのインターカレーションに成
功したことは大きな成果であった。また、金
属のイオン化エネルギーとホスト材料の電
子親和力からインターカレーション機構を
説明できたことは意義深かった。 
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