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305 超高圧 下で の ダイヤ モ ン ドお よび cBN の 直接変換焼結

住友電工 角谷　均

　　　　　　　　　　　1 緒言

　現在市販 され て い るダイヤ モ ン ドや cBN の焼結体は通常 、

結合材を用いて 高圧焼結され て い る 。 この 結合材は粒界に介

在して、焼結体の 機械的特性や熱的安定性に少なか らず影響

を及 ぼす。結合材を含まな い 焼結体 （多結晶体）合成の 有効

な方法の
一

っ に、グラ フ ァイ トある い は hBN を出発物質と

して、超高圧高温 下で ダイヤ モ ン ドや cBN に直接変換 させ 、

同時に焼結させ る方法が上げられる。こ の直接変換焼結法で

は、出発物質の状態や、変換焼結の温度圧 力条件によ っ て 、

得られ る 多結晶体の 微細構造が異な り、そ れ に 対応 して 機械

的特性も変化す る。わ れわれ は、直接変換焼結によ るダイヤ

モ ン ドお よび cBN 多結晶体の 合成条件、原料 によ る違い 、

微細構造、機械的特性な どにつ いて系統的に研究 して きた 1−S）。

こ こ で は．高純度で 結晶性の よ い グラフ ァ イトおよび hBN

を出発物質 に して 合成した高純度ダイヤモ ン ドおよび cBN

多結 晶体 の研 究 結果を ま とめて 報告す る。

　　　　　　　　　 2 合成条件
z3）

　高純度グラフ ァ イ トおよび高純度 hBN の成形体を出発物

質 と して、超高圧高温下で ダイヤモ ン ド、cBN へ の 直接変

換実験を行っ た。Figure　1 に各々 の実験結果を示す。グラフ

ァ イ トは 15GPa 以 上、2300℃ 以上 必要 でほ ぼ完全 にダイヤ

モ ン ドに直接変換し、hBN の方 は、7．7GPa 以 上、2300℃

以上 で cBN に完全に変換す る。 こ の 圧力温度条件で．強固に

焼結 した緻密で 高純度なダイヤモ ン ド、cBN の 多結晶体が

得 られ る。必要な 最低温度は何れ も 2300℃ 程度で ある が、ダ

イヤモ ン ドの 方が 2 倍近く高い 圧力が必要で ある。高圧相へ

完全変換する圧 力温度は、出発物質の 結晶性や純度に大き く

依存する こ とが 知 られ て い る 。低結晶性ある い は微細な グラ

フ ァ イ トや hBN を出発物質とす る と、よ り低温 低圧で 高

圧相へ の変換が可能と報告 されて いるが、不純物の 影響も考

えられる。

　　　　　　　　　 2 微細構造
3・4）

　得 られ た 多結晶体試料 よ り薄板 を 作製 し て 、高分解能

TEM （Hitachi，　H ・9000）に よ り微細構造の 観察、電子線回折 に

よ る解析を行っ た。Figure　2 は典型的な高純度ダイヤ モ ン ド

多結晶体の TEM 写真で ある。10・20  の 微細なダイヤモ ン

ド粒子からなる均質で緻密な組織と、ラメ ラ状組織が混在し

て い る。電子線回折に よる 解析から、前者は拡散型転移、後

者は無拡散型（martensibic ）の柑転移によ りダイヤモ ン ドが生

成した もの と考え られ る 。 約 2600℃ 以上 で 、粒成長が見られ、

ラメ ラ構造も分裂 し出すが、多くの 粒子は 100  以下で あ

る。cBN の 場合は、2300℃ で 0．1・0．5μ m 程度、2600℃で

は数 μm の 粗大化 した cBN 粒子 が 多く見られ る（Fig．3）。以

上の ように、cBN はダイ ヤモ ン ドに比べ て粒成長しやすい

こと、何れも 2600℃付近よ り急激 に粒成長す る ことが わか っ

た。

　　　　　　　 3 機械的特性 （硬度）S

　得 られ た高 純 度 ダイヤ モ ン ド、cBN 多結 晶体の 機械特性

評価として、微小硬度計（AKASHI ，　MVK ・E）を用い て、荷重

4．9N でヌープ硬度 を測定した。比較のた め、同
一
条件で、合

成 Ha 型お よ び lb型ダイヤモ ン ド単結晶と合成 cBN 単結晶

の 各面方位 にお ける ヌ
ープ硬 度 を測 定 した。Figure　4 に測定

結果の
一

部を、従来の 焼結体の値 と併せ て 示す。15GPa 以上，

2300℃以上で 得 られたダイ ヤ モ ン ド多結晶体の ヌープ硬 度

は、高純度な Ila型ダイヤ モ ン ド単結晶 の硬 度 と同程度か そ

れ以上で、窒素不純物を含む lb型のダイヤ モ ン ド結晶に比べ

る と明 らか に 高い。同様 に、粒径 0．5μ m 以 下の 高純度 cB

N 多結晶体の 硬度は cBN 単結晶よ り 10・20％高い 値 を示す。

直接変換によ り得られた高純度多結晶体は、非常に微細な粒

子が介在物や 不純物な しに強固に結合して い る ため、塑性変

形の 進展が粒界で阻止される効果が有効に働いて、単結晶と

同等以上 の 高い 硬度を示したと考 え られ る。

　　　　　　　　　　　4 総括

　高純度グラ フ ァ イ ト、hBN を出発物質と した超高圧下の

直接変換焼結によ り、緻密で硬質な高純度ダイ ヤ モ ン ド多結

晶体、高純度 cBN 多結晶体が得られ る 。 必要な圧力温度条

件は、前者が 15GPa 以上、2300℃ 以上、後者が 7．7GPa 以

上、2300℃ 以上で ある。得られ る多結晶体の 粒径は、2600℃

以下で は、ダイヤモ ン ドの 場合は数十   mcBN はサ ブμ

m の オーダーで、何れ も 2600℃ 付近 よ り急激 に粒成 長す る。

また 、 多結晶体 の硬度は、単結晶の 硬度と同程度以 上と非常

に高い。これは、極め て微細な粒子が強固に結合した構造を

もり ため、塑腰 形 の齦 縄 界で黝 に趾 されるためと

思われ る。
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Fig．1Results　of 　high　pressure 　and 　high　temperature

experiments 　of　graphite → dia皿 ond 　and 　hBN → dBN
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Fig．　 3　 Transコ曲 sion　 electmon　micrograph　 of 　 a

polycrystalline（BN ．（a） 7，7GPa 　 2300 ℃ 　15mh1，

（b）7．7GPa 　2600℃ 15min ．
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Fig．4　Knoop　hard皿 ess 　of 　high−purity　polycrysta皿血 e

da皿 ond 　and 　high・purity　polycrystalline　dBN．（4．9N　load）

Fig．　2　野 ansm 給団on 　electron 　皿 icrograph　of 　a

po正ycrystalline　diamond．（b） 18GPa 　2500℃　15sec，

（b）18GPa 　2600−2700℃ 600sec．
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