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【はじめに】酸化グラフェン（GO）積層膜を不活性雰囲気で加熱処理して欠陥を修復すると、グラファイト

化が進行し、単層グラフェンの優れた物性が失われる。これまでに我々は、超高温処理をエタノール雰囲

気中で行うと、欠陥修復だけではなくグラファイト化が抑制され、単層に類似した物性をもつ乱層構造グラ

フェン薄膜が形成する現象を見出した[1]。さらに、高空隙スポンジ状GOを試料とすると、エタノールの作

用は内部に及び、表面近傍だけはなく全体が乱層構造となることも示した[2]。本研究では、乱層構造化

の一層の促進や層間隔の制御、および層間接続による機械的強度の増大を目指し、セルロースナノファ

イバー(CNF)の添加が加熱処理後のGO構造に及ぼす効果について検討した結果を報告する。 

【実験】 グラファイトのスケーラブルな化学剥離処理[3]で得られるGOの水分散液とゲル状CNF（TEMPO

触媒酸化法で合成、第一工業製薬製）を混合し、凍結乾燥することによりスポンジ状GO/CNF複合体を

形成した。用いたGOのフレークサイズは 10～30 m 程度、CNFの典型的な径・長さはそれぞれ 7 nm, 

100 m 程度である。この試料をグラファイト製るつぼ上で光による局所加熱することで超高温処理を行っ

た。処理は高純度アルゴンガスにエタノールを添加

した減圧雰囲気で行った。得られたナノカーボンの

SEM像をFig.1に示す。CNFを添加しないGOと同様

に空隙の多い構造が観察された。ラマン分光法（励

起波長532nm）で構造評価をおこなった。 

【結果】Fig.2に超高温処理後の試料から観測され

たラマンスペクトルを示す。これまで報告してきたよ

うに[1,2]、GOをエタノール雰囲気中で超高温加熱処

理するとGOの欠陥は修復され、欠陥に起因するDバン

ド強度が著しく減少する（Fig.(d),(e)）。CNFを添加した

GO（Fig.(a)-(c)）では同じ処理温度のGOのみの場合よ

りもDバンドが強くなる傾向が見られた。一方、積層構

造に敏感な2Dバンドに着目すると、いずれの場合もAB

積層構造の割合Rは20％以下であり、乱層構造が支配

的であることがわかる。さらに、CNFを添加した場合に

2Dバンド強度が増大し、場所によってはGバンドの2倍

近い強度となることが観測された。以上の結果は、CNF

がGO層間に配置されたことにより、結合箇所が欠陥と

なるものの、グラフェン層の直接の積層を抑制したこと

を示している。ただし、構造は不均一であり、CNF添加

による機械的強度の向上も顕著には見られなかった。

単層に類似した自立グラフェン材料の形成には複合化

の均一性をさらなる向上が必要である。 
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Fig.2 Raman spectra observed from various 

nanocarbon samples 

Fig.1 SEM images of synthesized porous 

nanocarbon composites 
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