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新規切頭正四面体形炭化水素への水素貯蔵に関する理論的研究

（東海大理）○石川 滋

【序】燃料電池を輸送手段の動力源として使用するには、高密度で水素を貯蔵できる

装置が必要である。現在、数百気圧に耐える高圧水素タンクが開発され実用化されて

いるが、いずれ、より低圧で働く水素貯蔵材料にとって代わられるとの見込みがある。

水素貯蔵材料は、水素化物や水素貯蔵合金などの化学吸着材料とナノカーボンや金属

有機構造体などの多孔質物質に代表される物理吸着材料に大別される。物理吸着材料

は吸着力が小さいので、極低温でも実用的な貯蔵密度を達成できていないが、化学吸

着材料に比べ水素貯蔵／放出過程を制御しやすい利点がある。我々は、水素貯蔵に適

したナノカーボンの形状とサイズを理論的に見積もり、大きな水素吸着力が得られるしたナノカーボンの形状とサイズを理論的に見積もり、大きな水素吸着力が得られる

ことをすでに報告している 。さて、物理吸着によって水素貯蔵密度を増加させ

るには、単位体積あたりの吸着サイト数を増やす必要があり、そのためには、吸着サ

イトは水素吸着に適した形状とサイズを保ちながら出来る限り近くに配置されねば

ならない。このことは多面体の空間充填問題に関係する。本研究では、このような配

置が可能な吸着サイト 次元空間を充填でき

る切頭正四面体の形状をもつ新規炭化水素分子を提案し、これへの水素貯蔵を理論的

に検討した。

この分子は、 、

、 位で架橋する つのビニレン基から成り、分

子式 をもつ。 レベルで安定構

造を探査したところ、分子は 対称性のもとで、

虚数振動モードなしで最適化された。得られた分

子構造を図１に示す。ビニレン基間の距離で測っ

た分子空洞サイズは であった。分子は 軸に

水平な つの正三角形状の開口部をもち、開口部
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の水素原子間距離は であった。

この分子への水素吸着過程を、水素分子と炭化水素分子の相互作用系を

で構造最適化して調べた。相互作用エネルギーは水素分子の基底関数を完全系

に外挿して求めた。図２に、水素分子が開口部の 軸に沿って移動し、この炭化水素

分子内に吸着される過程を示す。水素分子と炭化水素分子の重心間の距離が の

とき、水素分子は開口部の外側に、 の吸着エネルギーで吸着された。水素分

子と炭化水素分子の重心間の距離が に接近すると、吸着の遷移状態に達した。

開口部のサイズが小さいためエネルギー障壁は高い値を示した。障壁の高さは孤立系

から測って であった。遷移状態を経て水素分子は の吸着エネルギ

ーで炭化水素分子のほぼ中心に吸着された。この吸着エネルギーの大きさは、黒鉛表

面への水素吸着よりも約 倍大きく 、より室温に近い温度で、穏和な圧力での水

素貯蔵を可能にする。
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図２ 切頭正四面体型炭化水素 のへの水素分子吸着。相互作用系は 対称性の

もと、 レベルで構造最適化した。 は孤立系からのエネルギー変化で、

水素分子の基底関数を完全系に外挿して求めた。 は水素分子と炭化水素分子の重

心間の距離を表わす。左、炭化水素分子内側への吸着構造 中央、遷移状態 右、

炭化水素分子外側への吸着構造。
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