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§１．研究実施体制  

 

（１）「東京大学」グループ 

① 研究代表者：宮山 勝（東京大学先端科学技術研究センター、教授） 

② 研究項目 

・（主）単原子層シート電極の合成法開発、キャパシタ設計 

・単原子層シート電極の特性評価（酸化物系） 

 

（２）「東北大学」グループ 

① 主たる共同研究者：本間 格（東北大学多元物質科学研究所、教授） 

② 研究項目 

・（主）単原子層シート電極の特性評価 

・単原子層シート電極の合成法開発（カーボン系）、キャパシタ設計 

 

（３）「日立ハイテクサイエンス」グループ 

①主たる共同研究者：大柿 真毅（株式会社 日立ハイテクサイエンス、分析応用技術部 主任

技師） 

②研究項目 

・（主）単原子層シート電極の構造評価 

・キャパシタ設計 
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実績報告 
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§２．研究実施の概要  

 

本研究では、リチウムイオン電池に匹敵するエネルギー貯蔵特性を有しつつも、発火性・爆発性

の心配が無い高安全性なプロトン型電気化学キャパシタを構築することを研究目標とする。そのた

め、電解液に水溶液を用いプロトンを可逆的かつ大容量に貯蔵できる電極材料を、単原子層シー

トを用いて創製する。平成 25 年度には以下の研究内容を実施した。 

 

１．３次元電極化技術の開発では、これまでに行ってきた酸化マンガン系、三元系酸化物

Hx(Ni1/3Co1/3Mn1/3)O2（HNCM）系、グラフェン系、キノン系分子担持活性炭に加えて、新たに層

状構造酸化タングステン（H2W2O7）系、およびポリマー化したアントラキノン（PAQS）とグラフェン

（あるいは炭素微粒子）複合体系を開発した。酸化タングステン系では、容量は 56 mAh g-1 程度

と大きくないものの、負極として適する電位をもち、高速な反応性と、1000 サイクル後も容量変化

が生じない優れた安定性を示した。ポリアントラキノンは、従来よりも高い含有量でカーボン複合

電極にすることができ、酸性電解液中でもまた塩基性電解液中でも安定に 100mAh g-1 を越える

酸化還元容量を発現した。これらは負極材料として有望であることが示された。 

２．特性評価では、三元系酸化物 HNCM 正極において、HNCM 含有量を高め、導電助剤と電極

結着剤の種類と量を最適化する研究を行った。電極中の HNCM 含有量を 80wt%まで高め、8M 

KOH 電解液中で電極全重量当たり 200 mAh g-1 の大容量を達成した。 

３．構造評価では、新たに開発したポリアントラキノン/グラフェン複合体について、ポリマー合成温

度（120～200℃）を変化させた場合の形態観察と重合度の評価を行った。合成温度が高いほど

重合が進むが、200℃合成では分解も進むことが分かった。また、三元系酸化物 HNCM 電極に

ついて、充放電による Mn イオンの価数変化を TEM-EELS 法および SEM-TES 法により調べ、

充放電（プロトンの脱離・挿入）により Mn2+と Mn4+の間で変化することが確認された。 

４．プロトン型キャパシタの設計では、酸性電解液を使用する系および塩基性電解液を使用する系

の両系で、適切な正負極を選択してキャパシタの設計を行った。正負極ともにキノン系活性物質

を担持したカーボンを用いた系（酸性電解液使用）、および正極に酸化物 HNCM 電極、負極に

PAQS 電極を用いた系（塩基性電解液使用）でキャパシタを作製し、その特性を評価した。両電

極重量基準の蓄電エネルギー密度は、前者で約 20Wh kg-1、後者で約 32 Wh kg-1 であり、プロト

ン型大容量電気化学キャパシタの実現可能性が示された。 
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§３．成果発表等 

（３－１） 原著論文発表  
 

論文詳細情報（国内） 

なし 
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（3－2） 知財出願  

 

① 平成 25 年度特許出願件数（国内 0 件） 

② CREST 研究期間累積件数（国内 2 件） 


