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1   はじめに 
 高密度低圧縮性窒化炭素の合成探索を試みている。

高密度低圧縮性窒化炭素は Liu と Cohenにより理論

予測され、ポストダイヤモンド低圧縮性材料として

関心が持たれている。今回、大気圧窒素プラズマ法

により合成した C3N4HxOy ナノ粒子を出発物質とし

て レ ー ザ ー 加 熱 ダ イ ヤ モ ン ド ア ン ビ ル セ ル

（LHDAC）による高温高圧実験を行った結果、圧

力 40 GPa、温度 1200-2000 Kの条件で、世界で初め

て新規窒化炭素化合物 C2N2(CH2)が再現性よく合成

できることを見出した。また、内部座標を含めた結

晶構造[1,2]と圧縮率が決定できた。 
 C2N2(CH2)は、斜方晶系で空間群 Cmc21、格子定

数 a=7.625 Å, b=4.490 Å, c=4.047 である。Cを中心と

した 4 面体 C（N3C）（3 本の C-N の単結合と１本

の C-C単結合）を構成単位としており、この 4面体

が頂点共有し 3 次元的構造を作っている。この 4 面

体の C-N結合距離は 1.444~1.503 Åで、β-C3N4の C-
N 結合距離 1.447~1.456 Åに近く、更に C-C 結合距

離 1.480 Åはダイヤモンドの 1.540 Åより短い。頂

点共有されている C は、4 本の結合の内 2 本が 4 面

体を構成し、残りの 2本は H と結合し終端している。

C2N2(CH2)の体積弾性率は B0 = 258 ± 3.4 GPaであり、

ダイヤモンドの体積弾性率の 60 %程度に留まるこ

とが分かった。その理由は、β-C3N4 やダイヤモンド

には無い 4 面体 C（N3C）の回転自由度があること

に由来することを明らかにした。 
 本レポートでは、温度圧力条件を変化させた

LHDAC 実験により合成した試料の XRD 測定を行い、

C2N2(CH2)の生成条件の検討を行った結果について

纏める。 
 
2   実験方法 

LHDAC 実験の合成条件は 40 GPa,~3000 K以下で

ある。ガスケットには Re を使用し、試料室サイズ

は~150 µmとした。レーザー加熱時間は 15 min.とし

た。各温度圧力下で LHDAC 実験後に合成試料を回

収し、大気圧下において XRD 測定を行った。 
 
3   結果と考察 

Fig. 1に圧力 30 GPaにおいて各種温度条件下で合

成した試料の大気圧下での XRD 測定結果を示す。

温度 1700-2000 Kの条件で熱処理すると、C2N2(CH2)
が再現性よく合成されることを確認した。Au の回

折線（●）は、出発試料 C3N4HxOy ナノ粒子に混入

したレーザー吸収体である。更に、温度>2000 K の

条件で熱処理すると、ダイヤモンド（■）が合成さ

れることがわかった。同様の実験を圧力 20 GPaに
おいても実施した。結果、C2N2(CH2)の合成は確認

されず、温度 1500 K 以上においてダイヤモンドが

合成されることが分かった。 
 以上より、出発試料として C3N4HxOy を用いると、

圧力 30 GPa以上において C2N2(CH2)が初めて合成さ

れ、30 GPa以下では C2N2(CH2)は合成されずダイヤ

モンドが合成されることが明らかとなった。 
 C2N2(CH2)の物性を調べるにはミリオーダーサイ

ズの試料が望ましい。ＬＨＤＡＣ合成では極微小で

ある。そこで、現在はマルチアンビル型高圧発生装

置を用いたミリサイズ試料の合成を試みている。 

Fig. 1. XRD profiles of the recovered sample outside the DAC 
after heating at the pressure of 30 GPa and the various 
temperatures. 
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