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研究成果の概要（和文）：自然界に存在する唯一の酸窒化物であるSi2N2Oシノアイトを出発原料として、超高圧
高温下での合成手法を用いて、全物質中で3番目に硬い立方晶窒化ケイ素（Si3N4）と最も硬い酸化物であるSiO2
スティショバイトのナノナノコンポジットの合成に成功した。この物質はセラミックスとしては高い破壊靭性を
有し、かつ、工業的に量産可能な条件で合成できるため、実用材料としても期待できる。さらに、レーザー衝撃
圧縮とX線自由電子レーザーを用いたその場観察手法を組み合わせ、立方晶窒化ケイ素の1 TPa, 1万度までの条
件下での状態の探索を行った。その結果、窒化ケイ素が超高圧超高温下で金属液体化する可能性を確認した。

研究成果の概要（英文）：We fabricated a nano-nano composite material that consists of cubic silicon 
nitride (Si3N4) and stishovite (SiO2) using sinoite (Si2N2O) as the starting material. Sinoite is 
the only naturally observed oxynitride material, cubic silicon nitride is the third hardest 
material, and stishovite is the hardest oxide that is harder than alumina. The composite material 
(c-Si3N4 + SiO2 sishovite) is tougher than the other hard ceramic materials such as alumina and 
silicon carbide. Since this material can be fabricated at pressure of 15 GPa and at temperature of 
2000 K, we may utilize this material for industrial applications. In addition, we surveyed structure
 of cubic silicon nitride up to 1 TPa and 10,000 K using a combination of laser-shock compression 
and in-situ observation by X-ray free electron lasers. As a result, we obtained experimental data 
that shows phase transformation of cubic silicon nitride to metallic liquid state under ultra-high 
pressures and temperatures.

研究分野： 超高圧物質科学

キーワード： 酸窒化物　ナノナノコンポジット　硬質材料　超高圧　レーザー衝撃圧縮　相変態

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の社会的意義は、社会実装の可能性がある新規酸窒化物硬質材料を合成したことでる。出発原料であるシ
ノアイトは、シリコン、窒素、酸素のみからなるセラミックスであり、広く産業利用されている窒化ケイ素を焼
結する際に、少量であるが不可避的に合成される、きわめてありふれた物質である。このありふれたシリコン酸
窒化物から、全物質中で3番目の硬さを持つ物質ともっとも硬い酸化物のナノナノコンポジットを作製すること
に成功し、かつこの物質を産業的に量産可能な温度圧力条件下で合成可能であることを示したことに意義があ
る。今後、超高圧物質合成能力を持つ企業との共同研究によって、用途探索を含めて産業実装を目指していく。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 

 

１．研究開始当初の背景 

酸化物および窒化物は、それぞれアルミナ、窒
化ケイ素など産業利用されたセラミックス材料が
存在するが、酸窒化物の産業利用は限定的である。
ほぼ唯一の産業利用されている酸窒化物としてア
ルミニウム酸窒化物（AlON, アロンと呼ばれる）
が存在するが、それは透明セラミックスとして実
用化され、酸化物および窒化物にはない特徴的な
性質を有する。とくに構造用セラミックス産業に
おいては、強靭なジルコニアセラミックス、透明
セラミックスである AlON の実用化依頼、約 40 年
間新規な実用材料が誕生していない。そこで、本
研究ではこの状況を打破するために、人工ダイヤ
モンドを合成する手法である超高圧高温発生装置
を酸窒化物あるいは窒化物に適用することによ
り、これまでほとんど研究されてこなかった酸窒
化物の高温高圧相の研究を実施し、新規実用セラ
ミックスを創出するための基礎データを収集する
ことを目指した。 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、自然界での存在が知られてい
る（鉱物名がつけられている）酸窒化物であるシ
ノアイト（Si2N2O）の高温高圧下での相平衡を明
らかにすることである。シノアイトの化学組成は、
ボールベアリングなどとして広く産業利用されて
いる窒化ケイ素（Si3N4、図１）とガラス材料とし
て産業利用されるとともに地球上で最も豊富に存
在する二酸化ケイ素（SiO2）が等モルずつ含まれ
たものである。シノアイトは宇宙空間には豊富に
存在し隕石中に含まれるが、地球上では酸化して
存在できない。しかしながら、構成元素はありふ
れているのでシノアイトは安価に合成することが
できる酸窒化物である（図２）。 

 

３．研究の方法 

シノアイトの高温高圧下における相関係を調
べるために、マルチアンビル型装置を使用した（図
３）。圧力発生のために、第 2 段アンビルにはＷ
Ｃ製の超硬合金を使用した。高温発生のために
は、LaCrO3発熱体を使用した。圧力媒体にはマグ
ネシアを使用し、出発物質であるシノアイトはタ
ンタル製試料容器に封入した。試料圧力 8-16 万
気圧、温度 1000-1800℃の範囲で合成実験を実施
した。回収試料の相同定は粉末Ｘ線回折法によっ
て実施した。ビッカース硬度の測定および破壊靭
性値の推定を、ビッカース硬度計を用いて実施し
た。さらに回収試料の微細組織観察を、透過型電
子顕微鏡を用いて行った。 
 
４．研究成果 

図４に、15万気圧、1800℃で合成した回収試
料の透過型電子顕微鏡で観察した微細組織を示
す。粒径は 100nm未満のナノ多結晶体であること
が見て取れる。シリコン、窒素および酸素の分布
を調べると、窒素と酸素が逆相関で分布してお
り、これが窒化ケイ素と二酸化ケイ素のナノナノ
コンポジットであることがわかった。X線回折分
析の結果は、それぞれの高圧相である立方晶スピ

図２. シノアイトの結晶構造。SiO4 配位

多面体が結晶構造のユニット。 

図１. 産業利用されている窒化ケイ素

セラミックス 

図３. マルチアンビル型高温高圧発生装

置。右下図は加圧後のアンビル集合体。 



ネル型窒化ケイ素（γ-Si3N4）とスティショバイ
ト（SiO2-st）からなることがわかった。 

図５に、この回収試料のビッカース硬度
（HV）、ヌープ硬度（HK）破壊靭性の推定値の測
定印加荷重依存性を示す。 

図中には、γ-Si3N4 と SiO2-st のビッカース硬

度を比較のため示している。前者は、全物質中で

ダイヤモンド、立方晶窒化ホウ素に次ぐ第 3 の

硬質物質である。後者は、最も硬い酸化物であ

る。本研究で合成したナノナノコンポジットは、

両者の中間の硬度を有する。また破壊靭性も両

者の中間であり、硬質セラミックスとしては割

れにくい物質である。 

 15 万気圧、1800℃はナノ多結晶ダイヤモンド

の量産条件より発生が容易な条件であるため、

この物質は産業利用のための量産が可能であ

る。 

図４. 回収試料の微細組織 

 図５. 回収試料の硬さ（左）と破壊靭性の推定値（右） 
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