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研究成果の概要（和文）：我々は、これまでに中性子照射した黒鉛が衝撃圧縮下で微結晶ダイヤモンドの極限状態であ
るアモルファスダイヤモンドに直接変換することを発見している。今回、そのバンドギャップがC60フラーレンを初期
試料として生成されたアモルファスダイヤモンドと、ほぼ同じ4eVであることが示された。また、約半分の中性子照射
量の黒鉛でもアモルファスダイヤモンドに変換することが示された。一方、カーボンナノウォールを初期試料として用
いた場合でも透明なタイルの生成が確認されたが、アモルファスダイヤモンドと超硬黒鉛の混在した構造であることが
示唆された。

研究成果の概要（英文）：Previously, we have discovered transformation from neutron-irradiated highly orien
ted pyrolytic graphite (HOPG) to amorphous diamond under shock compression. Here, we show the band gap ene
rgy of amorphous diamond is estimated to be 4 eV, which is similar to the value reported for the amorphous
 diamond synthesized from C60 fullerene by shock compression. In addition, we utilized HOPG foils irradiat
ed with a neutron dose of about a half of the previous study, and found the transformation to the amorphou
s diamond. Also, we reported the synthesis of transparent graphitic tiles from carbon nanowalls by shock c
ompression. It was suggested that the transparent tile is a mixture of amorphous diamond and superhard gra
phitic material. 
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１．研究開始当初の背景 
 (1) 1942 年に原子炉が初めて作られたが、
このとき黒鉛は中性子の減速材および反射
体として用いられている。高エネルギー粒子
線照射による黒鉛への蓄積エネルギーをウ
ィグナーが予言し、実際、イギリスの黒鉛型
原子炉で火災事故が起こり、黒鉛の蓄積エネ
ルギーが関係していることが判明した。それ
以来、次期エネルギー源である核融合炉でも
高エネルギー粒子線照射による損傷として、
大きな問題となっているが、未だに黒鉛中の
欠陥生成に不明な点が多く半世紀に亘る未
解決問題として研究が続けられてきた。 
筆者らは、黒鉛が照射によってアモルファ

ス化することを見出し、それは、転位双極子
の蓄積によって結晶が微細化したアモルフ
ァスグラファイトの状態であることを明ら
かにしてきた。また、核融合炉ではプラズマ
のエネルギーが炉壁に一瞬に放出されるデ
ィスラプション現象があり、炉壁は熱衝撃を
受け、放出される原子がプラズマの温度を低
下させるという問題点がある。筆者らは、強
い電子ビームを短時間黒鉛に照射する模擬
実験も行い、核融合炉の損傷やその現象を用
いて黒鉛化の研究も行っている。 
 
  (2)  一方、人工ダイヤモンドは 1955 年
に初めて黒鉛から直接変換によって生成さ
れた。ダイヤモンドの結晶は、天然の固体物
質の中で最も硬い物質であるが、結晶面で割
れてしまうために衝撃に弱いことが欠点で
ある。近年、高温高圧下で生成された数 10nm
の粒径のダイヤモンド多結晶体が、ダイヤモ
ンド単結晶を凌駕する硬度を持つことが報
告されている。多結晶体をさらに微細化する
ことによって、より硬度が高くなることが期
待されるが、黒鉛から直接変換によって、そ
のようなダイヤモンドを創ることはこれま
での技術では困難であると考えられてきた。 
 
(3)  2009 年に筆者らは、黒鉛に中性子線照
射と衝撃圧縮超急冷法を組み合わせたハイ
ブリッドな手法によって黒鉛からアモルフ
ァスダイヤモンドへ直接変換させることに
世界で初めて成功し、新たな手法として注目
されている。 
 
２．研究の目的 
(1) 炭素系物質は、黒鉛やダイヤモンド、フ
ラーレン、グラフェンなどの多様性を示すが、
中性子照射黒鉛の衝撃圧縮下でのアモルフ
ァスダイヤモンドの直接変換法にみられる
ように、粒子線照射や衝撃圧縮などの非平衡
環境下での変化は、更なる多様性と発展性を
秘めている。 
 
(2) 衝撃圧縮によって生成されたアモルフ
ァスダイヤモンドのバンドギャップなどの
測定、アモルファスダイヤモンド生成のため
の中性子照射量依存性、そしてアモルファス

ダイヤモンド生成のための新たな初期試料
を見出すこと本研究の目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 本研究では、原子炉で中性子照射され
た高配向性熱分解黒鉛（HOPG)試料を用いて
行う。この試料を、数μｍの厚さにへき開し、
金の薄膜で挟んで衝撃圧縮を与える。衝撃圧
縮後の回収試料は、電子顕微鏡、ラマン分光
法、レーザー顕微鏡などの手法で微視的構造
や電子的・光学的特性の観察を行う。また、
照射による欠陥生成の状態を明らかにする
ために、カーボンナノチューブやグラフェン
に関する照射も行う。 
 
(2) 中性子照射黒鉛試料からの衝撃圧縮に
おけるアモルファスダイヤモンド生成に関
する中性子照射量の影響を調べるために、約
半分の中性子照射量の試料に対して衝撃圧
縮を行って、その変化を比較する。また、初
期試料としてカーボンナノウォールを用い
て、衝撃圧縮下での変化を調べる。 
 
４．研究成果 
(1) 高エネルギー粒子線照射によって、黒
鉛にどのような欠陥生成および構造変化が
起こるかに関して、これまで我々が行ってき
た黒鉛の照射研究に関して、レビュー論文を
執筆した。 
 
(2)  衝撃圧縮によって中性子照射黒鉛か
ら生成されたアモルファスダイヤモンド試
料の透過型電子顕微鏡を用いた XES・EELS 観
察によって、そのバンドギャップが C60 フラ
ーレンを初期試料として生成されたアモル
ファスダイヤモンドと、ほぼ同じ 4eV である
ことが示された（図１）。  
 

 
 
 
 
 
(3) 前回の約半分の照射量の 1.4 x 1024 n m-2

の照射量まで中性子照射した高配向性熱分

図１ 衝撃圧縮によって、中性子照
射黒鉛から生成されたアモルファ
スダイヤモンドのバンドギャップ 



解黒鉛（HOPG）に対して 46、51、54GPa の圧
力で衝撃圧縮を行った。54GPa の衝撃圧縮後
の回収試料は、透明なタイル状のものが観察
された。ラマン分光法では、弱いダイヤモン
ドのピークがみられた。51GPa の圧力では、
透明な破片は得られたが(図２)、ダイヤピー
クは見られなかった。46GPa の試料では、透
明化せず、黒鉛の G,D ピークがみられ、アモ
ルファスダイヤへの変換は起こらなかった。
これらの結果から約半分の中性子照射量の
黒鉛でも、アモルファスダイヤモンド変換が、
ほぼ同様の条件で起こることが明らかとな
った。  

 
  
 
 
 
 
 
 
(4) カーボンナノウォールを初期試料とし
て用いた衝撃圧縮でも透明なタイルの生成
が確認され（図３）、アモルファスダイヤモ
ンドと超硬黒鉛の混在した構造であること
が示唆された。 
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