
研究の概要
本研究では、高結晶性かつランダム積層したグラフェン集合体をマ

クロスケールで合成する手法を開発した。凍結乾燥法で形成したスポ
ンジ状の酸化グラフェン（GO）集合体を原料として、反応性ガスにエ
タノールを用いて1500–1800 ℃で超高温処理を行うことにより、高
い結晶性とランダム積層率を併せ持つグラフェン集合体の作製に成功
した。また、セルロースナノファイバー（CNF）を添加することでラ
ンダム積層率の更なる向上を達成した。

 ▍ 研究の背景と結果
グラフェンは炭素原子の6員環構造から成る原子1層分の厚みのナノ

カーボン材料である。特異な電子構造に起因して、グラフェンは高いキャ
リア移動度などの優れた電子・光学・熱・機械特性を持ち、様々な応
用が期待されている。一方で、グラフェンは極めて薄く小さいため、
マクロスケールでの応用に向けてはグラフェン集合体を作製する必要
がある。ここで、グラフェンを多層化した際には、熱力学的に安定な
AB 積層構造が形成され、強いグラフェン層間相互作用により、その電
子構造が単層グラフェンの場合から変質し、グラファイトに近づいて
しまう。一方、グラフェン層間の角度がランダムに積層した構造では
層間相互作用が弱い。グラフェンの性質を保ちながらマクロスケール
での応用を可能とするためには、高結晶性かつ高ランダム積層率のグ
ラフェン集合体を作製することが求められる。

本研究では、様々な処理により酸化グラフェン（GO）からグラフェ
ン集合体サンプルを作製し、ラマン分光法等によりその結晶性および
ランダム積層率を評価した。不活性ガスであるアルゴン中で超高温処
理を行った場合と比べて、反応性ガスとしてエタノールを用いて超高
温処理を行った場合は、得られるグラフェン集合体の結晶性が向上す
るとともにランダム積層率が大幅に増大することが分かった。さらに、
元の GO が密な凝集体である場合と比べて、凍結乾燥法により形成し
たスポンジ状の集合体である場合は、超高温処理後にグラフェン集合
体の表面のみならず内部まで高い結晶性とランダム積層率を持つこと
が見いだされた。GO の構造修復において、エタノールに由来する炭素
原子の供給と欠陥エッチングの効果が内部まで到達することにより、
層間の配向変化を防ぎながら効率的に構造修復が行われると考えられる。

 ▍ 研究の意義と将来展望
グラフェンは様々な優れた性質を持つナノカーボン材料であるが、

その薄さ・小ささのため応用範囲が限られている。マクロスケールの
応用のためにグラフェン集合体が必要となるが、単純な手法で集合体
を作製するとグラファイトに近い構造となってしまい、グラフェンの
優れた性質が失われる。ランダム積層率を高めた集合体とすることで
グラフェン層間相互作用による物性低下を防ぎ、優れたグラフェンの
性質をマクロスケールで用いることが可能となる。本研究で得られた
グラフェンスポンジ構造は、ウェアラブルひずみセンサーや電池用電
極材料などへの応用が期待される。
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グラフェン集合体の合成プロセスの模式図。

（a）グラフェン集合体のラマンスペクトル、および（b,c）走査型電子顕微鏡像。
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