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研究成果の概要（和文）：本研究者は隕石にヒントを得てカーボンナノマテリアルの新規衝突プロセスを発案した。ス
チールボールを高速ミリング処理することにより、カーボンナノチューブやオニオン、新規形態のカーボンナノリング
の合成に成功した。本研究ではカーボンナノリングの生成機構を解明し、大量製造に向けたプロセスの基盤技術を構築
した。また、カーボンナノリング等の基礎物性等を解析・評価した結果、衝突プロセスで合成されるカーボンナノマテ
リアルは銀河面全体に普遍的に存在する炭素系宇宙塵の正体としても極めて興味深い吸収を示すことが分かった。さら
に本研究では、高速遊星ボールミルによる超高圧物質の合成可能性を見出した。

研究成果の概要（英文）：Herein a unique mechanochemical approach to produce sophisticated nanocarbons is r
eported. It is demonstrated that unique carbon nanostructures, including carbon nanotubes, carbon onions, 
and new carbon nanorings are synthesized by super-high-energy ball milling of steel balls. It is considere
d that the gas-phase reaction takes place around the surface of steel balls under local high temperatures 
induced by the collision energy in super-high-energy ball milling, which results in phase separated unique
 nanocarbons. This study also shows the mechanochemical synthesis of metal oxide nanoparticles such as ilm
enite with a high-temperature and high-pressure phase by the super-high-energy ball milling.
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１．研究開始当初の背景 
 これまでの材料開発において、新しい機能
を求める場合、新物質の創製に頼っていた。
しかし、最近のナノテクノロジーの進展によ
り、同じ物質でもサイズや形態を高次に制御
することで、新たな機能が発現することが分
かってきた。そのため、材料開発におけるナ
ノレベルでの精密な構造制御、すなわち「ナ
ノプロセシング」「ナノファブリケーション」
の位置づけが極めて重要となりつつある。今
後は、安心、安全かつ安価な物質をサブナノ
オーダーで高次構造制御した機能性ナノマ
テリアルの開発が重要と考えられる。 
 カーボンナノリングは、フラーレン、カー
ボンナノチューブ、グラフェンに次ぐグラフ
ァイトの高次ナノ構造体であり、計算科学に
よりその構造安定性が理論的に予測されて
いる。また、カーボンナノリングはその特異
なナノ構造に由来するユニークな機械的特
性や磁気特性も理論的に予測されている。し
かしながら、これまで実際に合成された報告
例は無く、夢の新ナノマテリアルの一つであ
る。これに対し本申請者は、近年、カーボン
ナノマテリアルの新規衝突合成プロセスの
開発に着手し、高速遊星ボールミルを活用し
た衝突エネルギーにより、スチールボールか
らカーボンナノリング（図１）の合成に世界
で初めて成功した。 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１カーボンナノリングの TEM（上）および
AFM（下）写真 
 

２．研究の目的 
 本研究ではカーボンナノリングの生成機
構を解明し大量製造に向けた衝突合成プロ
セスの基盤技術の構築を目指した。また、カ
ーボンナノリングの基礎物性等を世界に先
駆けて解析・評価し、新規機能材料への応用
可能性を検討した。 
 

 

３．研究の方法 
（１）カーボンナノリング合成の衝突プロセ
ス基盤技術の構築研究 
 スチール材料（ボール）を物理的に強力衝
突させることによりカーボンナノリングが
合成できることをこれまでに見出している
（図２）。そこで本研究では、スチールボー
ルの材質、衝突エネルギー、ミル内の雰囲気
等を系統的に変化させ、カーボンナノリング
の生成量や構造に与える反応条件を検討し、
反応機構の解明を試みた。なお、実験には既
に導入している高速遊星ボールミル装置（世
界最高の遠心力（150G）が達成：図３）を使
用した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２高速遊星ボールミルによるカーボンナ
ノマテリアル合成 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３高速遊星ボールミル装置 
 
（２）カーボンナノリングの基礎物性の解
析・評価研究 
 カーボンナノリングの構造（サイズ、カイ
ラリティ、局所欠陥等）と基礎物性や諸特性
との関係を検討した。なお、カーボンナノリ
ングの構造観察は、主に TEM や AFM を使用し
て行うが、その際、３次元トモグラフィー技
術も併用しながら評価した。 
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４．研究成果 
（１）カーボンナノリング合成の衝突プロセ
ス基盤技術の構築研究 
 衝突プロセスにおけるカーボンナノリン
グの生成量と構造に与える反応条件（スチー
ルボールの材質、衝突エネルギー、ミル内の
雰囲気等）の明確化を試みた。その結果、カ
ーボンナノマテリアルは衝突によりスチー
ルボール表面近傍の局所場が 2000℃以上の
高温状態（ナノホットスポット：図４）にな
り、スチール中に存在する原子レベルで分散
した炭素の気相反応によるものと考察した。
また、リング構造の形成にはせん断応力場が
有効であることが分かった。 
 
 
 
 
 
図４衝突プロセスによるカーボンナノリング生
成モデル 
 

また、カーボンナノリングの合成率の向上を目
指し、ミル内反応場へのカーボン原料の導入を試
みた。具体的な原料としては、液体（エタノール、
樹脂オイル）および気体（炭化水素系ガス）等を
選定し、カーボンナノリングの合成に適した
原料を検討した。その結果、エタノールがカ
ーボンナノマテリアルの原料として有効で
あることを見出した。 
 
（２）カーボンナノリングの基礎物性の解
析・評価研究 
 カーボンナノリングの新機能を探索する
ため、各種分光法（紫外・可視吸収、赤外吸
収、蛍光、ラマン等）を駆使して基礎物性を
評価した。また、カーボンナノリングの構造
（サイズ、カイラリティ、局所欠陥等）と基
礎物性の関係を整理した。その結果、衝突プ
ロセスで合成されるカーボンナノマテリア
ルは、220nm 付近で吸収を持つことが確認さ
れた（図５）。この吸収は従来のフラーレン、
オニオン、ナノチューブでは見られない特異
な物性であるばかりでなく、宇宙物理学にお
いては銀河面全体に普遍的に存在する炭素
系宇宙塵の正体としても極めて興味深い物
性である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５カーボンナノマテリアルの紫外・可視吸
収特性 

（３）高速遊星ボールミルによる高温高圧物
質の創製 
 スチールボールとチタニア（TiO2）ナノ粒
子を高速遊星ボールミル装置により物理的
に強力衝突させることにより高温相である
イルメナイト（FeTiO3）ナノ粒子が合成でき
ることを見出した。これは、局所的に活性化
されたスチール表面（ナノホットスポット）
の鉄とチタニアの高温反応によるものと考
察した。また、イルメナイトの生成には 100G
以上の遠心力で強力にボールミル処理する
必要があることを確認した。さらに最近では、
高温高圧相のイルメナイト（Fe2TiO4）やチタ
ニア（斜方晶 TiO2）が FeTiO3ナノ粒子表面に
形成していることを、高分解能の透過型電子
顕微鏡解析（図６）や放射光（SPring-8：
BL02B2）を使った X 線回折パターンにより発
見した。イルメナイトやチタニアの高温高圧
相はクレーター中で発見され、また最近、
Fe2TiO4 相はダイヤモンドアンビルセルを用
いて初めて合成（約 1700℃－35GPa 程度され
た高圧物質である。そこで今後は、高速遊星
ボールミルを活用した衝突プロセスをさら
に発展させ、隕石内等で発見された超高圧物
質の創製に挑戦する予定である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図６高温高圧相イルメナイトとチタニア 
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