グラファイト様層状化合物BC2Nへの
マグネシウムのインターカレーション
(大阪電通大院・工)　○川口雅之・倉崎章弘
Intercalation of magnesium into graphite-like layered material BC2N / Masayuki Kawaguchi, Akihiro Kurasaki (Osaka Electro-Communication University) / Mg was intercalated into the material with a composition of BC2N by a vapor phase reaction at 920K. X-ray diffraction analysis indicated that the strongest peak of the original BC2N (26.21( in 2() shifted to lower angle of 25.18( in 2( (d-spacing: 0.354nm) after the intercalation. Since the ionic radius of Mg2+ is similar to that of Li+, the Mg-intercalated BC2N is estimated to be the 2nd stage compound. This result is totally different from the fact that magnesium is hardly intercalated into graphite, and could be explained by the difference of the electronic structure of host material.
1. 緒言

[image: image1.emf]I


n


t


e


n


s


i


t


y


/


a


r


b


.


u


n


i


t


s


△


:


O


r


i


g


i


n


a


l


 


B


C


�


2


N


 


f


i


l


m


○


:


M


g


-


B


C


�


2


N


 


f


i


l


m


2


q


 


,


 


C


u


 


K


a


 


/


 


o


×


5


×


5


○


○


△


△


(


a


)


(


b


)


0


2


0


4


0


6


0


8


0


0


0




I

n

t

e

n

s

i

t

y

/

a

r

b

.

u

n

i

t

s

△:Original BC

�

2

N film

○:Mg-BC

�

2

N film

2



 , Cu K



 / 

o

×5

×5

○

○

△

△

(a)

(b)

0 20 40 60 80

0

0

グラファイト様層状構造を有するB/C/N材料はヘテロ原子置換カーボンアロイの一種であり、新しい機能を示すことが期待される。最近、グラファイトにインターカレートされにくいナトリウム（Na）がBC2N組成の材料にインターカレートされ低次ステージ化合物を形成することを報告した1,2)。一方、我々が知る限りでは、マグネシウム（Mg）がグラファイトにインターカレートされたという報告はない。そこで今回、BC2N組成の材料に対してMgのインターカレーションを行ったので報告する。
2. 実験
アセトニトリルと三塩化ホウ素ガスを用いて、CVD法によって2070KでBC2N膜を作製した1,2)。この膜を45μm以下に粉砕し粉末とした。これらのBC2N膜と粉末をホスト材料として用い、Arグローブボックス中でMg金属リボンと共にステンレス管に封入し、電気炉に入れ920Kでわずかに温度差をつけて2バルブ法（気相法）でMg蒸気とBC2Nを反応させた。
3. 結果と考察

[image: image2.emf]○


:


M


g


-


B


C


�


2


N


 


p


o


w


d


e


r


△


:


O


r


i


g


i


n


a


l


 


B


C


�


2


N


 


p


o


w


d


e


r


○


○


○


2


q


 


,


 


C


u


 


K


a


 


/


 


o


I


n


t


e


n


s


i


t


y


/


a


r


b


.


u


n


i


t


s


(


a


)


(


b


)


×


1


0


×


1


0


△


△


△


0


2


0


4


0


6


0


8


0


0


0




○:Mg-BC

�

2

N powder

△:Original BC

�

2

N powder

○

○

○

2



 , Cu K



 / 

o

I

n

t

e

n

s

i

t

y

/

a

r

b

.

u

n

i

t

s

(a)

(b)

×10

×10

△

△

△

0 20 40 60 80

0

0

　Fig.1にBC2N粉末とMgの反応により生成した層間化合物（Mg-BC2N）のXRDパターンを示す。920K で336時間反応させた場合、元のBC2Nの002回折線（2( = 26.21°：d = 0.340nm）は消滅し、2( = 25.18°の回折線（d = 0.354nm）が現れたことから、層間化合物が生成したことが確認できた。Mg2+の直径（0.172nm）はLi+のそれ（0.180nm）に近いことからステージ数を考えると、この化合物は第2ステージ化合物であると推定される。この場合、25.18°の回折線は002回折線となる。また、新たに観察された2( = 51.84°の回折線（d = 0.176nm）は004回折線となり、これらよりMgがインターカレートされた層の面間隔は0.368nmと算出される。一方、元の10回折線（2( = 42.1°）はインターカレーション後もほとんど変化しなかった。Fig.2にBC2N膜とMgの反応により生成した層間化合物のXRDパターンを示す。BC2N膜を作製した時に基板と平行にab面が配向しているため、反応後も00l回折線のみが観察され、002および004回折線のd値は粉末の場合と一致した。
今回得られた層間化合物はNa等のアルカリ金属-BC2N層間化合物に比べ、空気中で安定であった。

以上の結果は、グラファイトにMgがインターカレートされない事実と異なり、ホスト材料の電子構造、特にBC2Nの伝導帯の底のエネルギーがグラファイトのそれより低いためにゲスト金属からの電子の供与が起こりやすいという以前の報告1）を支持する結果であった。
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Fig.1 X-ray diffraction patterns of (a) Mg-BC2N powder and (b) original host BC2N powder.





Fig.2 X-ray diffraction patterns of (a) Mg-BC2N film and (b) original host BC2N film.








