
衝撃圧縮法によるダイヤモンド合成

関 根 利 守●

分光分析用無鉛と飼珍の混合物について.その混合比および初期帝度をかえて,約20から

27GPaの衝撃正格を行なった｡SEM観察や電子現赦免観察を通して.ダイヤモ'/ドの合成及

び冷却媒体としての桐の役剖について検討した｡

六万品ダイヤItI/ドが観察された｡黒鉛含有丑4-50盤丑%の梅田では.鋼の冷却媒体とし

ての役割を直接示す証拠やその合成ダイヤIt.i,I:について大きな盛は改められなかった｡放血

の球状放棄やみみず状無鉛などが同時に観察された｡これらは局所的な空隙の存在による温度

の上昇に上って生じたものと考えられる｡減少された丘の網抄が存在しても,冷却媒体として

は有効に働いているものと考えられる｡

I. 挿 曾

ダイヤJeI/ド合成法は,現在高圧力を利用し熟力学

的に安定な条件で合成する方法と熟力学的には準安定

な条件下IC合成する気相合成法1)とがある｡静的な高

圧力利用の場合,溶媒法ZIと直接変換法j)とがある｡

ダイヤモ./ドの増大する需要丑の大帝分は溶媒法によ

る合成1イヤモt/ドによっている｡また,同党的なあ

るいは大型-ソ7-を用いたシsl,クによるTイヤモ

I/ド合皮の成功例IIも報告されているが.合成条件の

Jl/トt7-ルには,更に研究が盟まれる｡

衝撃正嫡汝によるダイヤモンドへの紅捷変換は.

DeCariandJamieson5)によって天払熊鉛から故丑赦

細な〆イヤモ '/ドを持たことに始まり.現雀では既に.

DuPont社によって工業化され6),ラッビ./〆･ポリ,

シl/〆用に折革合成ダイヤモンドは市駿されている｡

折筆圧摘まによるダイヤモンド合成では,一般に冷却

肢体と呼ばれる金尻砂に少丑の炭窯成分を混合するこ

とによって.鼎鈴一金属混合物に付する術畢圧力を高

めると同時に.衝撃Jf椿時にダイヤモンドに転換した

粒子を残留温度による無鉛化から防(･役部を荷なって

いるとされている｡

炭窯の頼状態回及びその結合様式と同素体について

まとめておくと,Fig.1及びTablelのようになる｡

炭窯は.その化学括合にSPa.SP2,SPlの3つがあ

るが,それぞれ同素体としてダイヤモ ンド..%鉛及び

カルビ'/があり,カルビ1/のうちチ十オ7イト11.術

革正梅による合成例が報告されている18)｡ダイヤモ･/
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ドには,立方品と六万品の2磯があり.両者とも術筆

圧椿まで合成できる6)｡恩給にも六方曲と変面体構造

のものが存在するが,変面体構造のものだけを取りttI

した例はない｡炭化水素等炭素を含む化合物からダイ

ヤそ ./ド合成を行なった例87もあり.ダイヤIt'/ドへ

の転換は,少なからず出発原料の構為的罪因も含めて

検肘されなければfz:らない9)｡瀬高ら9)Ii.戊来前駆体

を出発物質にして衝撃正格法により.ダイヤモンドを

高収率(50%以上)で回収に成功した｡また.あらかじ

め温度を加えておき比較的低圧力の衝撃正椿で.立方

晶のダイヤモンドを合成した例もある糊｡ これらの合

成条件は.Fig.1に示された通りである｡

従来の衝撃圧椿掛こよるダイヤItソド合成は.比較

的強力な衝撃波(衝突速度として約2h/砂以上)を利

用してきたが,本稿{･は,比較的弱い衝撃波を利用し

たダイヤモンド合成法の結果を報告したい｡特に,混

合飲料中の衝撃状感の均一性や冷却媒体の丘の変化や

衝撃正嫡枚の冷却媒体と捷する炭窯について観察した

結果を報告する｡

2.爽験方法

これまでに粥ペられた様々な冶品性及び密度をもつ

魚釣および放棄に関しての粒子速度と衝撃波速度の関

係をFig.2に示した｡この関係から相転移開始条件

を見解ると.初期密度の低下につれてその転移正は低

下していくが.最低{･も約20GPaの衝撃正九 約1.5

bl砂の粒子速度が必要条件になる｡しかし.金属一炭

素混合物も出尭物質にした場合には.その混合物に対

する術や圧力は.その金属の衝撃ィ./ビー〆./スに依

って粒子速度が1.5b/秒以下ICも.衝撃圧力として

20GPa以上を得ることができる｡

今回使用した出発物掛 1,飼扮(L,アメタ1),ク社
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edyaJldkeJmedy(1976)Il一. 軌 300 JッシA以下)と括品性の良い高

軸旋な分光分析用鼎伯(日本カーポ'/社製)の

混合物で.無鉛の丘は.4.10.20

.33および50瓜EtXのものである｡成

形圧力は0.1-0.5GPaの乾田であっ

た｡Fig.3に0.25GPa及び0.5GPaで正成形した20血五%鼎鉛混合体

の破故面のSEM俄を示した｡空隙が不均一に分布し

ていることが見られろ｡術畢波は,一段式火報

銃法で発生させ.約50gの兼用体を衝突させることによって

持た｡銃口は30EFLm.C飛板体および駄

科容軌 土ステl/L,ス銅(SUS304

)怨であった｡飲料昏皆は.外径24mm.内径

12Ebnであった｡飛雛 の厚みは2mmで

あった｡駄科の好みは,4砿丘X異曲を含む

混合物の場合約4mmとし.それ以外の混

合物で約2mmとした｡圧力の推定は,衝突蔽

前の飛粕体の速成を†〆ネトフライヤ-法13).

C宍糾し.自由表面速度近似およびイl/ビー〆./A-1,チ法で行な

った｡ステ-/レス飼.飼及び.%虫に対するユゴニオllMarih(1980)llIから採用した｡沢村

厚み2Ttm の場合には.駄科圧力

は駄科啓等の圧力と平衡になったと収定して見摂

った｡典故方法の詳細については,既に報告し

たIl)ので,それを参照されたい｡温庇については,

凪段丘が少丑

の噂合には.銅に対する推定凪庇で比較す

ることもできるが,黒鉛が多い喝合には.この方法は有効でなく
,
今回は見Cl

らな かった｡
葉虫粂件礼Table2にまとめた

｡

TBblo1 Threeall

otrope90Lcarbondl｡t,or
e b｡n血 g plym叩 hy :霊 ieTdon s

tmcbredi8JnOnd spAgr

叩hite spImrbytIe sp1

(choite) cubic(P.enxBa

SAO.誌 )hex8gOma‡rhombohed

ralα

β 4 2incblend4 wurttite3Cr)88 hcx
agOnalrhorELbohedrdhexAgO

rL8Ihex喝OnaI祈牢包埋後.駄科容皆から取り出した拭料は



○
●
●
ヽ
tLJI
tA
u
o
o
I●
'

I
○
○
lJC

○

0 2 4 8

PArtlol●VeJoclty.kTTl/●●C
Fig.2 ArelationshipbetweeJtparticleyelocityand

ShckyelocitroEp phiteoryariotu carbons

withdiuerentdensities.DataaLlerDoran
(1963).ColebtLrn(1964),GustandYoⅦg
(1979),andMarsh(1980)u).

均一にかかっているかどうれ あるいはその中がダイ

ヤそ./Fの合成に形野を与えているかどうか的べるた

めに,Fig.4に示したような,衝撃正由軸に盛瓜及び

周方向にそれぞれ7つずつ分割を妖み,それぞれ別個

にダイヤモ ･/Fの同定を行なった｡それぞれいずれの

部分にも赦丑であるが.ダイヤモytTが同定された｡

従って.拭科内の折撃波のかか り方は.少なくとも使

用した条件及び方鼓では,ダイヤモ '/ドの合成に大き

な野啓を及ぼしていないように患われる｡

得られたダイヤそ ./ドの典型的な電子線回折図形を

FIE.5に示 した｡内定 した面間隔伍は,Tal)le3に与

えられているように.六万品〆イヤモl/Fに良い一女

を示す｡ しかし.立方血Vイヤモ ./flの回折線とオ-

′1-ラ,ナするピークもあ り.立方血ダイヤIt'/ドを

含まないとは断定できない ｡

T;血le2に示したように.鼎鉛の丑を増やした典故

は,銅の冷却媒体としての役割を枚肘したものである｡

初期密度は2.83gJcJから5.70g/cElt{･交えたが.

衝撃圧力は約20GPaと約26GPaJCはば一定とした｡

これらの妖科から.粉末X線回折法及び電子線回折法

で萌べた椿果.ダイヤモ･/ドが.41宜丑96孤鉛を含む

筑料同様,同定された｡Fig.6には.妖料の内面の

一部を研磨 した面のSEM蝕とそれを硝酸でエッチン

グし鋼を一部除去 し.鋼と接 して衝撃正椿を受けた風

鈴のSEM蝕を示 した｡その接触面近傍にダイヤモ'/

ド粒子が兄い出されるものと期待していたが.明瞭な

形を認めることは出来なかった｡
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屯手原故税収喪では.放血の球状炭窯粒子がはばす この球状粒子の見つかる頻度は.圧力の増大とともに

べての飲料から検出された(Fig.7(a)及び(C))｡これら 多くなる｡大きさは,大きいもので0.2-2pm程度あ

は初期正成形体において.空隙の不均一分布が淀めら つた｡また,この球状粒子の内部構造は,Fig.7(C)に

れたように.その空隙の所では局所的に相当の前払が 示したJ:うにせき付けられたような横道を示すが.こ

発生し,風鈴の申安定な融点を越えたものと思われる｡ 九が,ダイヤモ･/tI粒子の神慮鉛化の過程で生 じた
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4. 考 寝術牢圧蛤法によるダイヤモ'/ド合成は,

その転移故柵に2通りの考え方がある｡1つは.マルチ

ソサイト的転移故横であり.横紙的変位によってダイヤモ

･/Tlが生成されるという固相反応であるLS)

｡この横枠では.甘並の六方瓜爪鉛からlt,六方晶ダ

イヤ七･/ドが,また.史両件的適の爪鉛からは立方晶

ダイヤモ･/ドがそれぞれ容身にできるとされる｡ま

た.圧緬の過程C60●回転したいずれが屯きれは.六方

瓜.Q鉛からも立方曲ダイヤモ ンドが侍られる｡一方,もう

1つの考え方は,拡散による衝撃EE括中の核形成及びその成長枚構 by血oseolcubicphB8

0EJiunOnd.である16㌧ どちらの槙萌

の喝合にも圧力パルスの持氏時間がlFI砂軽度であり.時間的制約を受け大きなダイヤ
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FJg.8 TEMobservationofdiafhond(atthe

ccnter)bmshockedspectrm picgTaphite.Sca

le〒2.8pnhigh.れ.大きさにも垂が認められなかったことは.この衝撃庄

府下では,桐の冷却媒体としての役執 土それ毒大きな盛として現われしなかったのかも知れない

｡Mor･Tis(1980)mによる鵜舟だけの場合と鼎給-コJ:ルト混合物の場合の比較では,ダイ

ヤモ./ドへの転換率には蓋があり,コバルトが冷却媒体として

作用しているのが改められている｡また,得られたダイヤIt･/Fの平均粒形は,無鉛からだけの場合大き

く.コバルト混合物の場合小さい,従って.兵籍だけの場合,大きい粒子のダイヤモソ

ドだけが爪鉛化から生き残り.より小さな収率を示し,一方,コバ′い が共存した場合,効果的な

急冷が得られ小さい粒子のダイヤモンドまでが生き

残れたと考えられる｡同様なことが.銅の場合にも考え

られるが.銅の場合には,熱伝苛性や蝕容丑の違いから,比較的少丘でも効果的に働いたために風鈴を多くし

ても蓋が頗著{.なかったものと考えられる｡5. 6 ti分光分析用具鉛

と飼抄との混合物からの.比較的弔い衝撃正椿によるダイヤモソド合成{･.網の冷却媒体としての役

部は,網の丑を半分程度まで減少させても大きな蓋が改めら

れなかった｡これは,初期正成形体における空隙の分布からくる局所的な温度上昇は,港けられないが,ダイヤモ'

/ド合成において.粥が増正邪であると同時にきわめて有効な

冷却媒体(温度コl/トp-ラー)となっているもの示唆さ

れる｡鞘 辞未研究の連行に当り,始終お世話なった魚挽材質研究所,瀬高倍堆所長,赤石井

主任研兜官.および文京工薬大学工薬材料研究所,近藤建一助救援に感謝の意を表します｡
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