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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　グラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料であって、
　グラフェン誘導体とカーボンナノチューブを１～５：１の質量比で含み、前記グラフェ
ン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料中のグラフェン誘導体とカーボンナノチューブ
は互いに浸透し、絡み合い、連続ネットワーク構造を構成しており、
　前記グラフェン誘導体は、窒化酸化グラフェンであり、
　前記グラフェン誘導体の表面に前記カーボンナノチューブがグラフト化されることで、
前記グラフェンの層が互いに分離され、
　前記カーボンナノチューブは、５ｎｍから２００ｎｍの直径を有し、０．１μｍから１
００μｍの長さを有する、中空の管状の炭素材料である、
　グラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料。
【請求項２】
　グラフェン誘導体とカーボンナノチューブを１～５：１の質量比で含み、グラフェン誘
導体－カーボンナノチューブ複合材料中のグラフェン誘導体とカーボンナノチューブは互
いに浸透し、絡み合い、連続ネットワーク構造を構成しており、
　前記グラフェン誘導体は、前記カーボンナノチューブとの混合前に準備されたフッ化酸
化グラフェン、又は、窒化酸化グラフェンであり、
　前記グラフェン誘導体の表面に前記カーボンナノチューブがグラフト化されることで、
前記グラフェンの層が互いに分離され、
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　前記カーボンナノチューブは、５ｎｍから２００ｎｍの直径を有し、０．１μｍから１
００μｍの長さを有する、中空の管状の炭素材料である、
　グラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料の作製方法であって、
　前記グラフェン誘導体と前記カーボンナノチューブをアルコール分散剤に加え、１２０
～１５０分間、超音波分散を行い、安定した懸濁液を得るステップ１と、
 懸濁液を濾過して固形物を得て、固形物を乾燥し室温まで冷却し、グラフェン誘導体－
カーボンナノチューブ複合材料を得るステップ２を含む、
　グラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料の作製方法。
【請求項３】
 前記ステップ１におけるアルコール分散剤は、エタノール、エチレングリコール、およ
びイソプロパノールのいずれか一つである、ことを特徴とする請求項２に記載のグラフェ
ン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料の作製方法。
【請求項４】
 前記ステップ２における乾燥温度は５０℃から８０℃であり、乾燥時間は、４８時間か
ら５６時間である、ことを特徴とする請求項２又は請求項３に記載のグラフェン誘導体－
カーボンナノチューブ複合材料の作製方法。
【請求項５】
前記フッ化酸化グラフェンが、
グラファイトを使用して、酸化グラフェンを作製し、
酸化グラフェンと、Ｎ２とＦ２の混成ガスを、２０℃から２００℃までの温度において、
０．５時間から２４時間反応させ、フッ化酸化グラフェンを得る、ことにより作製される
、
ことを特徴とする請求項２乃至４のいずれか一項に記載のグラフェン誘導体－カーボンナ
ノチューブ複合材料の作製方法。
【請求項６】
前記窒化酸化グラフェンが、
グラファイトを使用して、酸化グラフェンを調合し、
酸化グラフェンをアンモニア雰囲気において、１０℃／分の昇温速度にて５００℃～８０
０℃に至らせ、２時間保温し、室温に冷却し、窒化酸化グラフェンを得る、ことにより作
製される、
ことを特徴とする請求項２乃至４のいずれか一項に記載のグラフェン誘導体－カーボンナ
ノチューブ複合材料の作製方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
本発明は、ナノカーボン複合材料の分野に関連し、特に、グラフェン誘導体－カーボンナ
ノチューブ複合材料とその作製方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
２００４年にイギリスのマンチェスター大学において、アンドレ・Ｋ・ゲイム（Ａｎｄｒ
ｅ　Ｋ．　Ｇｅｉｍ）等により、グラフェン材料が作製され、グラフェン材料は、その特
異な構造と、オプトエレクトロニクス特性により、人々の広い注目を集めた。単層グラフ
ァイトは、大きな比表面積、優れた電導性、優れた熱伝導率、低熱膨張係数、といったこ
とから、理想的な材料であると考えられている。例えば、以下のようなものがある。１：
高強度、ヤング率（１，１００ＧＰａ）、破壊強さ（１２５ＧＰａ）。２：高熱伝導性　
（５，０００Ｗ／ｍＫ）。３：高伝導性、キャリヤー輸送率　（２００，０００ｃｍ２／
Ｖ＊ｓ）。４：高比表面積（理論上計算値：２，６３０ｍ２／ｇ）。単層グラファイトは
、高電導特性、比表面積が大きいという性質、二次元ナノスケール構造の単一分子層であ
るという性質、から、スーパーコンデンサやリチウムイオン蓄電池において、電極材料と
して使用することができる。
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【０００３】
カーボンナノチューブは、１９９１年に、アーク放電法で生産されたカーボンファイバー
の中で発見された（Ｓ．Ｉｉｊｉｍａ，Ｎａｔｕｒｅ３５４，５６（１９９１））。カー
ボンナノチューブは一種の管状の炭素分子であり、チューブの中の各炭素原子は、Ｓｐ２

混成をとり、相互に炭素－炭素結合により結合され、六角形のハニカム構造はカーボンナ
ノチューブの骨格を形成する。カーボンナノチューブの長さ対直径比は１０００：１以上
であり、強度比は同じ体積の鉄と比較して１００倍以上であるが、重さは鉄の１／６～１
／７である。硬度はダイヤモンド相当であるが、良好な柔軟性があり、高強度を有する理
想的な繊維材料であり、「スーパー繊維」と呼ばれている。
【０００４】
ナノ炭素複合材構造の分野で、ほとんどの研究は、金属粒子、有機分子とカーボンナノチ
ューブ或いはグラフェンのコンビネーションに集中されている。これは、一次元、零次元
のカーボン材の添加の研究に相当する。炭素系材料の間により形成される複合体は、カー
ボンナノチューブを成長する過程中に同時に生産される他の炭素同素体に主に集中して存
在する。比較的広範な研究として、１９９８年に、零次元と１次元の複合構造体：ナノピ
ーポッド（Ｎａｎｏ　Ｐｅａｐｏｄｓ）が、発見された（Ｓｍｉｔｈ，ｇ．Ｗ．ｅｔａｌ
.Ｎａｔｕｒｅ３９６，　３２３（１９９８））が含まれる。富士通研究所は、２００８
年３月の第３４回フラーレンナノチューブシンポジュームにおいて、自己組織化によって
形成されるカーボンナノチューブとグラフェンの新型のナノカーボン複合構造の合成に成
功したと発表した。富士通研究所は、化学蒸着法を使い、５１０度の温度下で、底板を基
準として、垂直方向に整然と形成された多壁カーボンナノチューブの上に、数～数十層の
グラファイトによって自己組織化された複合構造体を形成した。それは、カーボンナノチ
ューブの１次元構造と、グラフェンの２次元構造の、垂直接合の非原子構造の接合構造体
を最初に実現したものである。
【０００５】
しかしながら、従来のグラフェン－カーボンナノチューブの複合材料の導電性は、いまだ
より高める必要がある。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
以上の問題に鑑み、本発明の目的の一つは、よい導電性を有するグラフェン誘導体－カー
ボンナノチューブ複合材料と、その作製方法を供給することにある。
【０００７】
グラフェン誘導体と、カーボンナノチューブを１～５：１の質量比で含むグラフェン誘導
体－カーボンナノチューブ複合材料であり、グラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複
合材料中のグラフェン誘導体とカーボンナノチューブは互いに浸透し、絡み合って、連続
ネットワーク構造を構成する。
【０００８】
好適な実施例は、グラフェン誘導体は、フッ化酸化グラフェン、または、窒化酸化グラフ
ェンである。
【０００９】
好適な実施例は、カーボンナノチューブは、５ｎｍから２００ｎｍの直径と、０．１μｍ
から１００μｍの長さを有する中空の管状の炭素材料である。
【００１０】
グラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料の作製方法は、以下のステップを含む
。
【００１１】
ステップ１：グラフェン誘導体とカーボンナノチューブをアルコール分散剤に加え、１２
０～１５０分間、超音波分散を行い、安定した懸濁液を得る。
【００１２】
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ステップ２：懸濁液を濾過して固形物を得て、固形物を乾燥し室温まで冷却し、グラフェ
ン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料を得る。
【００１３】
好適な実施例では、ステップ１におけるグラフェン誘導体とカーボンナノチューブの質量
比は１～５：１とする。
【００１４】
好適な実施例では、ステップ１におけるアルコール分散剤は、エタノール、エチレングリ
コール、およびイソプロパノールから成るグループの内、一つが選択される。
【００１５】
好適な実施例では、ステップ２における乾燥温度は５０℃から８０℃であり、乾燥時間は
、４８時間から５６時間である。
【００１６】
好適な実施例では、ステップ１におけるグラフェン誘導体は、フッ化酸化グラフェン、ま
たは、窒化酸化グラフェンである。
【００１７】
好適な実施例では、フッ化酸化グラフェンは以下の方法で作製される。
【００１８】
グラファイトを使用して、酸化グラフェンを作製する。
【００１９】
酸化グラフェンと、Ｎ２とＦ２の混成ガスを、２０℃から２００℃までの温度において、
０．５時間から２４時間反応させ、フッ化酸化グラフェンを得る。
【００２０】
好適な実施例では、窒化酸化グラフェンは以下の方法で作製される。
【００２１】
グラファイトを使用して、酸化グラフェンを作製する。
【００２２】
酸化グラフェンをアンモニア雰囲気において、１０℃／分の昇温速度にて５００℃～８０
０℃に至らせ、２時間保温し、室温に冷却し、窒化酸化グラフェンを得る。
【００２３】
複合材料中では、グラフェン誘導体とカーボンナノチューブ複合体は、混成し、浸透した
構造を構成し、グラフェン誘導体の凝集と積層形成を同時に防ぎ、これによりさらによい
ことに、グラフェン誘導体とカーボンナノチューブの構造と機能における相補性が可能と
なり、複合材料の導電性を高める。
【図面の簡単な説明】
【００２４】
本発明の好適な実施例は、図面によりより具体的に説明され、本発明の目的、特徴、利点
、その他がより明確にされる。全ての図面において、同一の符号は、同一の部分を示す。
図面は故意に実際寸法に比例する縮尺を書いているものではなく、本発明の要旨を示すこ
とに重点を置いている。
【００２５】
図１は、本発明の１つの実施例による、グラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材
料の作製方法のフローチャートである。
【００２６】
図２は、本発明の１つの実施例によるカーボンナノチューブの走査型電子顕微鏡画像を示
す。
【００２７】
図３は、本発明の１つの実施例によるフッ化酸化グラフェンの走査型電子顕微鏡画像を示
す。
【００２８】
図４は、本発明の１つの実施例によるフッ化酸化グラフェン－カーボンナノチューブ複合
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材料の走査型電子顕微鏡画像を示す。
【００２９】
図５は、本発明の１つの実施例による窒化酸化グラフェンの走査型電子顕微鏡画像を示す
。
【００３０】
図６は、本発明の１つの実施例による窒化酸化グラフェン－カーボンナノチューブ複合材
料の走査型電子顕微鏡画像を示す。
【実施例の詳細な説明】
【００３１】
本発明の目的、特徴、利点をより理解し易くするために、以下では本発明の具体的な実施
方法が図面とともに詳細に説明される。以下の説明中においては、多くの具体的な詳細説
明が、本発明を完全に理解するために記載される。本発明について他の多くの方法が実施
可能であり、当業者は本発明の範囲を超えない限りにおいて、変形や変更を実施すること
ができるため、本発明は、以下に記載される具体的実施例に限定されるものではない。
【００３２】
一実施例としてのグラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料は、グラフェン誘導
体と、カーボンナノチューブを１～５：１の質量比で含む。グラフェン誘導体－カーボン
ナノチューブ複合材料中のグラフェン誘導体とカーボンナノチューブは互いに浸透し、絡
み合い、連続ネットワーク構造を構成する。
【００３３】
　グラフェン誘導体の単一分子層の２次元構造は、層間水を除去する乾燥工程において、
容易に凝集され、積層され、巻くように曲げられる、或いは、高度に皺寄せされ、最終的
に、比表面積の利用率は大いに低下することになる。カーボンナノチューブとグラフェン
誘導体では、構造と性能において多くの類似性があるので、グラフェン誘導体のレイヤに
カーボンナノチューブを挿入することができ、或いは、カーボンナノチューブとグラフェ
ン誘導体の官能基を互いに反応させることができ、グラフェン誘導体の表面にカーボンナ
ノチューブをグラフト化することができ、これにより、グラフェンの層を互いに分離させ
、これをもって乾燥後のグラフェン誘導体の比表面積を高めることができ、グラフェン誘
導体の凝集と積層を避けることができ、これにより、スーパーコンデンサのキャパシタン
スを一層増加させることが図られる。
【００３４】
グラフェン誘導体は、フッ化酸化グラフェン、または、窒化酸化グラフェンとすることが
できる。カーボンナノチューブは、５ｎｍから２００ｎｍの直径と、０．１μｍから１０
０μｍの長さを有する中空の管状の炭素材料とすることができる。電極材料とした場合、
フッ化酸化グラフェンの放電容量は、酸化グラファイトと比較して、大いに高いものとな
る。放電電流密度が０．５ｍＡ／ｃｍ２（１Ｍ　ＬｉＣｌＯ4－ＰＣ）であるときの放電
容量は６７５ｍＡｈ／ｇであり、エネルギ密度は１４２０Ｗｈ／ｋｇである。酸化グラフ
ェンに窒素をドープして窒素ドープ酸化グラフェンが生成されることで、安定性が向上す
るだけでなく、伝導性能をも高めることができ、また、明らかな生物ｎ型効果（ａ　ｃｌ
ｅａｒ　ｂｉｏｌｏｇｉｃａｌ　ｎ－ｔｙｐｅ　ｅｆｆｅｃｔ）が出現する。
【００３５】
図１に示すように、グラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料の作製方法は、以
下のステップを含む。
【００３６】
ステップＳ１１０：グラフェン誘導体とカーボンナノチューブを提供、又は、作製する。
【００３７】
グラフェン誘導体は、フッ化酸化グラフェン、または、窒化酸化グラフェンとすることが
できる。
【００３８】
フッ化酸化グラフェンは、従来の方法により作製することができる。好ましくは、以下の
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方法で作製できる。
【００３９】
ステップＳ１１１：酸化グラフェンを、グラファイトを使用して作製する。
【００４０】
（ａ）グラファイト、過硫酸カリウム、及び、リン五酸化物を、質量比２～１０：１：１
として、８０℃～１２０℃の温度の濃硫酸に加え、一様に攪拌した後に自然冷却し、混合
物が中性になるまで洗浄し、乾燥し、混合物を得る。グラファイトは、好ましくは、フレ
ーク状のグラファイトとする。
【００４１】
（ｂ）混合物とカリウム過マンガン酸塩が濃硫酸に加えられ、混合溶液の温度は、１５℃
～２０℃の温度に保持され、その後、２５℃～３５℃の温度のオイルバスに１時間から３
時間おかれ、脱イオン水と過酸化水素溶液が加えられて反応が行われ、濾過がされ、固形
物が収集される。
【００４２】
（ｃ）固形物は、希塩酸で洗浄され、乾燥され、酸化グラファイトが得られる。
【００４３】
（ｄ）酸化グラファイトは、脱イオン水に加えられ、１時間超音波振動がなされ、均一に
分散された酸化グラフェンコロイド溶液が得られ、濾過され、固形物が収集され、真空乾
燥され、酸化グラフェンを得る。
【００４４】
ステップＳ１１２：酸化グラフェンと、Ｎ２とＦ２の混成ガスを、２０℃から２００℃ま
での温度において、０．５時間から２４時間反応させ、フッ化酸化グラフェンを得る。
【００４５】
好ましくは、Ｓ１１１にて得られた酸化グラフェンは反応器に置かれ、Ｎ２とＦ２を含む
混合ガス（Ｆ２の体積分率は５％から３０％である）が導入され、加熱して温度を２０℃
～２００℃に維持し、０．５時間から２４時間の反応により、酸化グラフェンとＦ２を反
応させ、Ｆ部分がＯにより置換され、フッ化酸化グラフェンが得られる。
【００４６】
より好適な実施例では、混合ガス中のＦ２の体積分率は１０％とし、反応温度は１００℃
とし、反応時間は１時間とする。
【００４７】
窒化酸化グラフェンは、従来の方法により作製することができる。好ましくは、以下の方
法により作製することができる。
【００４８】
ステップＳ１１１’：グラファイトを使用して、酸化グラフェンが作製される。
【００４９】
このステップの過程は、ステップＳ１１１と実質的に同じである。
【００５０】
ステップＳ１１２’：ステップＳ１１１’で得られた酸化グラフェンをアンモニア雰囲気
において、１０℃／分の昇温速度にて５００℃～８００℃に至らせ、２時間保温し、室温
に冷却し、窒化酸化グラフェンを得る。
【００５１】
好ましくは、酸化グラフェンのサンプルを加熱炉におき、高純度のアンモニアを導入し、
アンモニアの導入流量を８０ｍＬ／分とし、５～１０分間アンモニアを導入し、管式炉中
の空気を排出し、その後、加熱炉に対して加熱を行い、温度を５００℃～８００℃の反応
温度になるまで１０℃／分の速度で加熱し、２時間保持する。反応が終わった後、アンモ
ニア雰囲気の下で室温に至るまで冷却され、窒素がドープされた窒化酸化グラフェンを得
る。
【００５２】
カーボンナノチューブは、従来の方法により作製することができる。好ましくは、カーボ
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ンナノチューブは、５ｎｍから２００ｎｍの直径と、０．１μｍから１００μｍの長さを
有する中空の管状の炭素材料とする。
【００５３】
ステップＳ１２０：ステップＳ１１０にて得られたグラフェン誘導体とカーボンナノチュ
ーブが、アルコール分散剤に加えられ、超音波分散を行い、安定した懸濁液を得る。
【００５４】
好ましくは、グラフェン誘導体とカーボンナノチューブが１～５：１の質量比でアルコー
ル分散剤に加えられ、１２０～１５０分間、超音波分散を行い、両者を均一に分散させ、
安定した懸濁液を得る。
【００５５】
好ましくは、アルコール分散剤は、エタノール、エチレングリコール、およびイソプロパ
ノールのいずれか一つである。
【００５６】
ステップＳ１３０：懸濁液は濾過され、固形物が乾燥され、室温に冷却され、グラフェン
誘導体－カーボンナノチューブ複合材料を得る。
【００５７】
好ましくは、固形物は、真空乾燥箱中において、５０℃～８０℃の温度で４８時間～５６
時間放置され、室温に冷却され、グラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料を得
る。
【００５８】
上述の作製方法には、以下の利点がある。
【００５９】
（１）フッ素または窒素がドープされた酸化グラフェンは、酸化グラフェンを通じて容易
に作製することができ、酸化グラフェンの安定性を高めることができる。
【００６０】
（２）酸素原子が置換され、フッ素または窒素でドープすることで、電極材料の容量を顕
著に高めることができる。このグラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材料により
作製されたスーパーコンデンサの充電比容量は、９９Ｆ／ｇ～１１２Ｆ／ｇであり、放電
比容量は９６Ｆ／ｇ～１１０Ｆ／ｇであり、充放電効率は、９７％～９９．５％である。
【００６１】
（３）グラフェン誘導体とカーボンナノチューブ複合体は、混成し、浸透した構造を構成
し、グラフェン誘導体の凝集と積層形成を同時に防ぎ、これによりさらによいことに、グ
ラフェン誘導体とカーボンナノチューブの構造と機能における相補性が可能となり、複合
材料の導電性を高める。
【００６２】
以下では具体的な実施例を用いて説明する。以下のすべての試薬は、分析グレードのもの
である。
【００６３】
実施例１
【００６４】
（１）純度９９．５％の、天然のフレーク状のグラファイトが提供される。
【００６５】
（２）修正ハマー法（ｍｏｄｉｆｉｅｄ－Ｈｕｍｍｅｒｓ　ｍｅｔｈｏｄ）により、酸化
グラファイトが作製される。具体的なステップとして、２０ｇの５０メッシュグラファイ
ト粉、１０ｇの過硫酸カリウム、および１０ｇのリン五酸化物が、８０℃の温度で濃硫酸
に加えられ、混合物を均一に攪拌して、６時間以上冷却し、中性になるまで洗浄し、乾燥
し、サンプルを得る。乾燥されたサンプルは、２３０ｍＬの濃硫酸に温度０度において加
えられ、６０ｇの過マンガン酸カリウムが加えられ、混合物の温度は２０℃以下で維持さ
れ、その後、２時間、オイルバスにおいて３５℃の温度で保持され、９２０ｍＬの脱イオ
ン水がゆっくりと加えられる。１５分後に、２．８Ｌの脱イオン水（濃度３０％の５０ｍ
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Ｌの過酸化水素を含む）が加えられ、混合物の色が明るい黄色に変化した際に、熱濾過を
行い、濃度１０％の５Ｌの塩酸で洗浄し、濾過を行い、６０℃で４８時間真空乾燥を行い
、酸化グラファイトを得る。
【００６６】
（３）２０ｇの酸化グラファイトと２００ｍＬの脱イオン水がビーカーに加えられ、１時
間超音波分散され、黄褐色の均一な透明溶液を得て、均一に分散された酸化グラフェンを
含むコロイド溶液を形成し、濾過し、６０℃で４８時間真空乾燥を行い、酸化グラフェン
を得る。
【００６７】
（４）乾燥した酸化グラフェンを反応器に置き、４時間乾燥窒素を導入し、その後、フッ
素を導入して酸化グラフェンと１００℃下で１時間反応させ、フッ化酸化グラフェンを得
る。混成ガスの中のフッ素の体積分率は１０％である。
【００６８】
（５）１００ｍｇのフッ化酸化グラフェンと１００ｍｇのカーボンナノチューブが５００
ｍＬのエタノールに加えられ、カーボンナノチューブの直径を５ｎｍとし、長さは０．１
μｍとし、混合液が１２０分間超音波分散され、両者が均一に分散された安定した懸濁液
を得る。懸濁液は濾過され、５０℃で４８時間真空乾燥され、フッ化酸化グラフェン－カ
ーボンナノチューブ複合材料を得る。
【００６９】
図２は、実施例１のカーボンナノチューブの走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）画像を示す。図
３は、実施例１のフッ化酸化グラフェンの走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）画像を示す。図４
は、実施例１のフッ化酸化グラフェン－カーボンナノチューブ複合材料の走査型電子顕微
鏡（ＳＥＭ）画像を示す。図２～図４により明らかなように、単一のカーボンナノチュー
ブ、或いは、単一のフッ化酸化グラフェンにおける凝集の現象が見られるが、酸化グラフ
ェン－カーボンナノチューブ複合材料においてはフッ化酸化グラフェンがカーボンナノチ
ューブにより均一に分離され、積層化や凝集化の現象は発生していない。
【００７０】
実施例２
【００７１】
（１）純度９９．５％の、天然のフレーク状のグラファイトが提供される。
【００７２】
（２）修正ハマー法（ｍｏｄｉｆｉｅｄ－Ｈｕｍｍｅｒｓ　ｍｅｔｈｏｄ）により、酸化
グラファイトが作製される。具体的なステップとして、２０ｇの５０メッシュグラファイ
ト粉、１０ｇの過硫酸カリウム、および１０ｇのリン五酸化物が、８０℃の温度で濃硫酸
に加えられ、混合物を均一に攪拌して、６時間以上冷却し、中性になるまで洗浄し、乾燥
し、サンプルを得る。乾燥されたサンプルは、２３０ｍＬの濃硫酸に温度０度において加
えられ、６０ｇの過マンガン酸カリウムが加えられ、混合物の温度は２０℃以下で維持さ
れ、その後、２時間、オイルバスにおいて３５℃の温度で保持され、９２０ｍＬの脱イオ
ン水がゆっくりと加えられる。１５分後に、２．８Ｌの脱イオン水（濃度３０％の５０ｍ
Ｌの過酸化水素を含む）が加えられ、混合物の色が明るい黄色に変化した際に、熱濾過を
行い、濃度１０％の５Ｌの塩酸で洗浄し、濾過し、６０℃で４８時間真空乾燥を行い、酸
化グラファイトを得る。
【００７３】
（３）２０ｇの酸化グラファイトと２００ｍＬの脱イオン水がビーカーに加えられ、１時
間超音波分散され、黄褐色の均一な透明溶液を得て、均一に分散された酸化グラフェンを
含むコロイド溶液を形成し、濾過し、６０℃で４８時間真空乾燥を行い、酸化グラフェン
を得る。
【００７４】
（４）酸化グラフェンを加熱炉の管の中におき、高純度のアンモニアを導入し、アンモニ
アの流量はガス流量計で制御され、アンモニアの導入流量を８０ｍＬ／分とし、１０分間
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アンモニアを導入し、管式炉中の空気を排出し、その後、加熱炉に対して加熱を行い、温
度を８００℃の反応温度になるまで１０℃／分の速度で加熱し、２時間保持する。反応が
終わった後、アンモニア雰囲気の下で室温に至るまで冷却され、窒素がドープされた窒化
酸化グラフェンを炉から取り出す。
【００７５】
（５）２００ｍｇの窒素がドープされた酸化グラフェンと１００ｍｇのカーボンナノチュ
ーブが５００ｍＬのエチレングリコールに加えられ、カーボンナノチューブの直径を２０
０ｎｍとし、長さを１００μｍとし、混合液が１５０分間超音波分散され、両者が均一に
分散された安定した懸濁液を得る。懸濁液は濾過され、５０℃で４８時間真空乾燥され、
窒素がドープされた酸化グラフェン－カーボンナノチューブ複合材を得る。
【００７６】
図５は、実施例２の窒素がドープされた酸化グラフェン－カーボンナノチューブ複合材料
の走査型電子顕微（ＳＥＭ）鏡画像を示す。図５により明らかなように、窒素がドープさ
れた酸化グラフェンは凝集し、皺模様が現れた。図６は、実施例２の窒素がドープされた
酸化グラフェン－カーボンナノチューブ複合材料の走査型電子顕微（ＳＥＭ）鏡画像を示
す。図６により明らかなように、窒素ドープ酸化グラフェン－カーボンナノチューブ複合
材料において、窒素ドープ酸化グラフェンはカーボンナノチューブにより均一に分離され
、積層化や凝集化の現象は発生しない。
【００７７】
実施例３
【００７８】
実施例１に従い、フッ化酸化グラフェンが準備される。
【００７９】
３００ｍｇのフッ化酸化グラフェンと１００ｍｇのカーボンナノチューブが５００ｍＬの
エタノールに加えられ、カーボンナノチューブの直径を５０ｎｍとし、長さは３０μｍと
し、混合液が１２０分間超音波分散され、両者が均一に分散された安定した懸濁液を得る
。懸濁液は濾過され、８０℃で５６時間真空乾燥され、グラフェン誘導体－カーボンナノ
チューブ複合材料を得る。
【００８０】
実施例４
【００８１】
実施例２に従い、窒素がドープされた酸化グラフェンが準備される。
【００８２】
５００ｍｇの窒素がドープされた酸化グラフェンと１００ｍｇのカーボンナノチューブが
５００ｍＬのエチレングリコールに加えられ、カーボンナノチューブの直径を１００ｎｍ
とし、長さを５０μｍとし、混合液が１５０分間超音波分散され、両者が均一に分散され
た安定した懸濁液を得る。懸濁液は濾過され、６０℃で５０時間真空乾燥され、窒素がド
ープされた酸化グラフェン－カーボンナノチューブ複合材料を得る。
【００８３】
実施例１乃至実施例４に従い、得られたグラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合材
料は、それぞれスーパーコンデンサの電極材料として使用され、得られたスーパーコンデ
ンサの充放電比容量及び充放電効率は表１に示される。
　表１：スーパーコンデンサの充放電比容量及び充放電効率
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【００８４】
表１からわかるように、上述した実施例のグラフェン誘導体－カーボンナノチューブ複合
材料で作製されたスーパーコンデンサの充放電比容量は、比較的大きく、充放電効率は比
較的高い。
【００８５】
上記のように、各実施例は本発明のいくつかの実施形態について具体的且つ詳しく説明さ
れているが、本発明の開示を制限するものと理解されるものではない。指摘されるべきこ
とは、本発明は、この技術分野に精通した者により本発明の主旨を逸脱しない範囲での若
干の変更や修正をすることができるということである。従って、本発明の特許の保護範囲
は、添付の特許請求の記載に基づくべきである。
 

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】
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