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１．概要（注：結論を含めて下さい）  

 大気圧窒素プラズマ法で合成した窒化炭素ナノ粒子 C3N4HxOy の NEXAFS 測定を実施

した。ラボタイプの XPS 測定によれば C に関しては、N が 3 配位した CN3 構造を示す

287.6 eV と、グラファイト由来の 284.5 eV にそれぞれスペクトル線が現れる。今回、こ

の XPS 理解と矛盾しない結果が得られることを期待して NEXAFS 測定を実施した。結

果、試料のチャージアップ効果が強く、構造推定を可能とするようなスペクトル線の取

得が不可能であった。  

（English）  

 We carried out the NEXAFS measurement of C 3N4HxOy nanoparticles. According to the XPS 

measurement, the spectral lines of carbon were detected by 287.6 eV and 284.5 eV, 

respectively. The obtained spectral line in 287.6 eV is coordinated with three nitrogen atoms.  

Another line (284.5 eV) is derived from C-C single bond of graphite. In this study, we expected 

that the result of the NEXAFS measurement agrees with the result of the XPS measurement. 

However, we could not obtain the spectrum of carbon nitride powder. The reason of this result 

is due to the  electrification effect of the sample.  

 

 

 

 

 

 

２．背景と目的  

（背景） 

元素 C、N から構成される層状の窒化炭素（g-C3N4）は、燃料電池の Pt 触媒との置き換えを想定

した酸素還元能、水分解の光触媒作用、蛍光体としての特性が近年報告され、関心が拡がりつつある。

我々は大気圧窒素プラズマ法を用いて組成比が C3N4HxOy のアモアルファスナノ粒子を合成してき

た。高圧力下のＸ線回折実験から本ナノ粒子は層状構造であると考えている。 

層構造として C,N の六員環３個を単位とする s-heptazine が繋がったモデルが提案されており、

その層が積み重なり層状窒化炭素が形成される。この層構造はグラファイトの層構造と比較しても興

味深い。しかし、理想的な層状窒化炭素 C3N4は世界的に合成できていない。従って、現実の層状窒

化炭素において、層構造のミクロ的考究や、また、合成された層状窒化炭素にはＨ，Ｏ不純物が必ず

含まれており、それらがモデル構造をどう変調させているのかを含む詳細かつ説得力のある研究が必

要である。 
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（目的） 

これまでに 1 度測定を終えているが試料からの C 信号と試料保持に使用したカーボンテープとの

C の混同を避け、C の NEXAFS 測定を完了させることにある。 ラボタイプの XPS 測定から C に関

して 2 本のスペクトル線が観測され、主要なものは結合エネルギ‐が 287.6eV のもの, グラフィイ

ト由来である弱いピークが 284.5eV に現れる。この XPS 信号は試料のアニール処理により強度が変

化するという特徴を示す。287.6eV は CN3構造（C に N が 3 配位した構造）に由来すると考えられ

る。 

 実験的に C に関しては、NEXAFS 測定から期待することは XPS 理解と矛盾しない結果が得られる

ことである。また、カーボンテープには Oも含まれていることから、その心配のない試料中の O の

NEXAFS 信号も測定する。 

s-heptazine モデルとの関連付けはモデルに基づくスペクトル計算が必要である。良いデータ取得の

上、理論家の支援を得たいと考えている。これらにより、C，N のスペクトル実験、理解の優れた学

術的成果になると考えている。なお、O に関しては構造

モデルがないのでスペキュレーションに頼る解釈となる

ものと考えている。 
 

３．実験内容（試料、実験方法、解析方法の説明）  

（測定試料の作製：本研究室内にて事前合成） 

 Fig. 1に大気圧窒素プラズマ装置を示す。マイクロ波

により窒素ガスを窒素プラズマ状態にすることで

グラファイトはプラズマ熱による昇華、窒素イオ

ンによるスパッタにより、分（原）子状化する。

生成された活性窒素と活性炭素が反応し、プラズ

マ室壁面に試料が堆積する。 

 

（NEXAFS測定方法） 

 C3N4HxOy粉末、アニールしたC3N4HxOy粉末のNEXAFS測定を実施した。分解能などの装置特性は

貴所のデフォルトに寄る。また、元素ごとの測定範囲は次に示す通りである。 

C1s : 270 ~ 350 eV 

N1s : 380 ~ 500 eV 

O1s : 450 ~ 600 eV 

 なお、前回の測定では試料保持にカーボンテープを用いて行った。しかし、試料からのC，O信号

とカーボンテープ由来のC，O信号との混同が考えられた。そこで、今回の測定ではこれらの問題を

避けるため、約10ミリ各程度の大きさに切り出したIn基盤上に測定試料を押し付けるように保持し測

定を行った。 

 

４．実験結果と考察  

 上述した通り、C に関して 2 本のスペクトル線が観測され、主要なものは結合エネルギ‐が 287.6eV

のもの, グラフィイト由来である弱いピークが 284.5eV に現れると期待された。しかし、今回測定さ

れた C1s スペクトルからはこれらのエネルギーに対応するスペクトルは検出されず、試料のチャージ

アップ効果が強く現れていることがわかった。この結果は、窒化炭素ナノ粒子 C3N4HxOyは絶縁体で

あることを示唆している。 

 なお、N，O 元素に関しても、同様にチャージアップ効果によりスペクトルを取得することが困難

であった。 

 

５．今後の課題  

 試料のチャージアップ効果により構造推定に繋がるようなスペクトルを取得することが困難であ

った。今回持参した In 基盤からは、酸化膜由来と思われる O の検出も確認されたことから、保持基

盤の前処理を含めた測定試料保持の工夫が必要であると判断できる。 

 試料のみからの C, N, O 信号を取得できれば、XPS 測定との併用により当初の目的を十分達成でき

ると考えている。 

 

Fig. 1 Atmospheric nitrogen plasma 
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