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　　　　　　　　 1 緒　 　 言

　ダイ ヤモ ン ドの 合成法が 確立 され る と と も に，そ の 紛

体 の 焼結に 関す る 実験が 数多 く試行 さ れ た 結果、優れ た

特性 を 持 つ 焼結体が 開発 され 、工 具 と して 広 く利 用 され

る よ う に な っ た。現在 ま で に金 属 バ イ ンダーや SiC バ イ

ン ダ・一を 用 い た ダイ ヤ モ ン ド焼 結 体が 実用化 さ れ て い

る が、い ずれ も固 体圧 縮 装置 を用 い て ダイ ヤ モ ン ドの 安

定 な 温 度 圧 力条 件 （約 5GPa ・1400℃ 以 上 〉 で 合 成 さ れ

る た め．そ れ らの 大 き さ や 形 状 に 限 界 が あ る 。一方、下

埜 等 は よ りマ イ ル ドな 条 件 で の ダイ ヤ モ ン ド焼結体 の

合成 法 の 確 立 を 目的 に 研 究 を 進 め 、Hlp （Hot　Isostatic

Press）を 用 い て ダ イ ヤ モ ン ド粉 と 溶融 Si を 100MPa 　
・

1450 ℃ の 条 件 で 反 応 さ せ る こ と で ダイ ヤ モ ン ド／SiC 複

合 体 （ダイ ヤモ ン ド粒子同士 の 結合 は ない ）の 合成 に 成

功 した
1），2）。

　高圧 科学 の 分野 で は 近 年、マ ル チ ア ン ビ ル 高圧発 生装

置 を用 い た Kawai 式加 圧 の 2 段 目ア ン ビル に焼結ダイ ヤ

モ ン ド を使 用す る こ と で 到 達可 能 な 圧 力 範 囲 を拡 大 す

る 試み が な され て い る。そ こ で は 市販 の ダイ ヤ モ ン ド焼

結 体が使用 され て い る が、前述 した よ うにそ の 大 き さ や

形 状 に 限 界 が あ る こ と に 加え、消耗品 で あ る ア ン ビル と

し て は 大変高価 で あ り、研 究者 が 気軽 に使用 で き る も の

で はな い。こ の よ う な 背景 の 下 ．我 々 は下 埜 等 が 開発 し

た ダイ ヤ モ ン ド1SiC複合 体 を Kawai 式加 圧 の 2段 目ア ン

ビ ル に 用 い た 高温高圧 実 験 の ル ーチ ン 化 を 目標 に 研究

を行 っ て き た。ま ず室 温 で の 加 圧 実験 に よ り高圧 ア ン ビ

ル と して十分機能 す る こ と を確認 し
3）・4）、さ らに 昇温 実

験 に よ り、現在 の と こ ろ、20GPa ，1500℃ の 領域で の 実用

化 に 成功 し て い る
5）

。 ダイヤ モ ン ド1Sic ア ン ビル は X 線

透過率が 高 い と い う特徴 を持 つ こ とか ら、WC ア ン ビル

と は 違 っ て ア ン ビ ル ギ ャ ッ プ を 気 に せ ず試料部 分 を 観

察 す る こ と が可 能で あ り、様 々 なX 線そ の 場観察実験 に

大 変有効で ある と期待 され る 。発表 で は．ダイヤモ ン ド

1Sic複合体の HIP 合成、お よ び こ れ を ア ン ビ ル に 用 い た

高 温 高圧 実験．特 に 放射光 を用 い た そ の 場観察実験 に っ

い て 最近の 結果 を 報告す る。

　　　　　　　　　2HIP 合成

　Figure　1 に Hlp 合 成 の 工 程 を示 す 。　 Si と s三c 粉末 を

Clp（Cold　Isostaticpress）に よ り整形 後、真空 中 1100℃ で 半

焼 結 させ 反 応カプセ ル 及 び そ の 蓋 を 作成 した（Fig．1 （A ））。

カプセ ル は 外側が 円柱状、内側 が立 方体 ア ン ビル の 形状

に な っ て い る。生 成物 の 形状 は こ の 反応カ プセ ル の 内側

の 形 状 と 同 じで あり、こ の 形状 を変える こ とで 少 々 複雑

な 複合体の 合成 も 可 能で ある。また 、生 成物 の サ イ ズ も

制御 しや す い た め、仕上 げの 研磨量 を少 な くす る こ とが

で き る。こ の カプセ ル に ダイ ヤ モ ン ド紛 を充填 し、SiO2

ガ ラス 中に 730℃ で真空封入 し た も の （Fig．1 （B））を大 阪

立産総 研 設 置 の HIP を用 い て AI 雰 囲気中で 100MPa ・

1450℃ ・30 分の 条件で 合成 した（Fig．1 （C））。こ れ を 表面

仕上 げ し た 後、 ト ラ ン ケ
ー

シ ョ ン （3mIn）を つ け た （Fig．1

（D ））。写真 の ア ン ビル は 1 辺 15mm で あ る 。
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Figure　1．An　outline 　of 　the　HIP　process．
（A ）Sample 　capsu ｝es 　made 　of 　a　mixture 　of 　Si　and 　SiC

powder 　 The　 shape 　 is　 cylindrlcal 　 outside 　 and 　 cubie

inside．（B）The　capsules 　glass
−
sealed 　in　vacuum ．（C）

The　 assemblage 　 after 　HIP ．（D ）The　final　 shape 　of

〔hamon 〔レSiC 　cubeswith 　the 　edge ユength 　of 　15mm ．

　　　　　　3　高温 高圧 X 線 そ の 場観察

　ダイ ヤ モ ン ド1Sic ア ン ビル は絶 縁体 で あ り、高温発 生

に は ヒ
ー

タ
ー

電 極用 の リ
ー

ド を 必 要と す る。そ こ で 本研

究で は、電 極用 の WC ア ン ビル と 組 み 合 わ せ る 、い わ ゆ
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る ハ イ ブ リ ッ ド シ ス テ ム を 使用 した。Fi群ure 　2 に ア ン ビ

ル 構 成 と、放 射 光 実 験 で の 入 射 及 び回 折 X 線 を 矢印 で 示

す。放 射 光 実 験 と し て は KEK −PF の MAX 一
皿 を 用 い た X

線 回 折 実 験 を 行 っ た。縦型 ゴニ オ を 持 っ こ の 装置の 場合、

回 折 実 験 で は最 低 1個 の ア ン ビ ル が X 線 に対 して 透 明 で

あ れ ば よ い が 、ラ ジ オ グ ラ フ ィ
ー

実験等 の 可 能性 も踏 ま

え 、ダ イ ヤ モ ン ド1Sic4 個 と WC4 個 を試 料 部 が ア ン ビ

ル を 通 して 貝 え る よ うに 組 み 合 わ せ た 構 成 を用 い た。試

料 に は 、NaCl ：金 （10
』
1 重 量比）を 使 用 し た 。圧 力 媒体 は

主 に LaCiつ ．3、ま た X 線の
tt

窓
“
部分に は MgO 、ヒ

ー
タ

ー
に は Re を用 い た 。 ガ ス ケ ッ トに はパ イ ロ フ ィ ライ ト

を用 い た。圧 力は 、NaCl と金 の 状態方程式 によ り決定

した。温 度 は W −Re 熱 電 対 を用 い て 測 定 した。　Figure　3

に 高 温 高 圧 ドで 得 られ た 回 折 図 形 の 例 を示 す。試料 に も

よ る が ，数分間の 露 光 で 数千 カ ウ ン トの 強度 が 得られ て

い る 。Figure　4 に 室 温で 15GPa か ら加 重 一
定の も と で

昇 温 した 場 合 の 圧 力変化 を示 す。加 熱 に よ る圧 抜 も数

GPa 程 度 で あ る。現時点で 20GPa ，1500℃ 程 度 ま で の 条

件 で X 線回 折実験がル
ー

チ ン 化で き た。こ の 程度の 条件

で あ れ ば、ブ ロ
ー

ア ウ トが な け れ ば、ア ン ビ ル を 繰 り返

し使 え る こ と も確認 さ れ た。

　 ダ イ ヤ モ ン ド1SiC ア ン ビル で は ．高 圧 セ ル 内の 広 い 部

分 を 観 察 で き る 。今 後 そ の 高 い X 線 透 過 率 を 生 か して ．

回 折実 験 に 加 え、X 線 ラ ジ オ グ ラ フ ィ
ー

実 験 （液体 の 粘

性測定、吸 収法 に よ る 液 体や 非晶質 の 密度測定、変形実

験．拡散実験，単結聶成長の 観察な ど） に も 使用 して い

き た い と考え て い る。さ らに 、HIP 処 理 で は よ り大 きな

試料 や 様々 な 形 状の 試料 の 合成が 可 能 で あ る。高圧 ア ン

ピ ル と して 、キュ
ービ ッ ク型装置 の 第

一
段 ア ン ピル やパ

リ
ー

エ ジ ン パ ラ装置 の ア ン ビル などの 製作も試 み たい

と考 え て い る 。
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Figure　3．　Energy 　dispersive　X ・ray 　diffraction　spectra

ofNaCl 　andAu 　pDwder 　at 　va 血ous 　temperatures 、
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Figure　4，　Relation　bet、veen 　generatedpressure 　and

temperature 　at 　constandoad ．

Figure　2，　An 且lusむration 　showing 　the　present　hybrid
anvil 　 3ystem ．　 Solids　 cubes 　 are 　 the　 diamond1SiG
anvils 　 and 　 open 　 WC 　 anvils 、　 Since　the 　 diamond ／SiC
anVils 　 are 　transparent 　to　X 　rays ，　 aユmost 　the　 entire

part　of 　the 　high
−
pressure　cell 　can 　be　observed 　with

X ．ray 　beams，　 Four （or 　two）WO 　anvi 正s　are 　used 　fQr
the 　electrie 　leads　to　supply 　power 　tQ　the　heaters、　The
arrow 　ildicates　 the　 incident　 and 　diffracted　 X

−
ray

beams ．
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